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摘要  提出一种快速构建臭氧生成等浓度曲线的新方法。该方法利用区域空气质量模式进行臭氧前体物的

敏感性分析, 基于一阶和二阶敏感性系数构建简化模型, 快速计算前体物不同排放水平对应的臭氧生成浓

度。使用该方法, 结合调整的源排放清单, 对  2018 年  8 月成都平原地区进行臭氧回溯模拟并绘制臭氧生成等

浓度曲线图。在此基础上, 以成都市为例, 对城市臭氧污染控制提出对策建议。 
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Abstract  An efficient approach to construct ozone isopleths was established. It utilizes both first- and second-

order sensitivity analysis from a regional air quality model to build a reduced form model (RFM) for calculating 

ozone concentrations that respond to the different levels of nitrogen oxides (NOx) and volatile organic compounds 

(VOCs) emissions. The approach was applied to the Chengdu Plain area by simulating the ozone concentration and 

its sensitivities to anthropogenic emissions for August 2018 with adjusted emissions inventory. Ozone isopleth 

diagrams were plotted for cities in the area. Under the guidance of ozone isopleths, effective ozone control 

strategies were further suggested for Chengdu city as an example. 
Key words  ozone precursors; CMAQ-DDM; surface ozone pollution control

近年来, 中国经济快速增长引发的空气污染问

题也越来越多地受到社会关注。自  2013 年国务院

发布《大气污染防治行动计划》 [1]以来, 全国各地

都加强对空气污染的治理, 将大气污染防治作为改

善民生的重要着力点。在近几年的大力整治下, 全

国大部分地区的空气质量明显改善, 尤其对细颗粒

物(空气动力学直径小于  2.5 μm 的颗粒物, 即 PM2.5)

的治理普遍取得显著成效, 细颗粒物浓度逐年降低, 
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空气质量优良率不断提升 [2–4]。然而 , 在颗粒物污

染明显改善的情况下, 臭氧污染问题日益凸显, 多

地臭氧浓度不断上升 [5–6], 相当多的城市以臭氧为

首要污染物的超标日数逐年增加 [7–8], 臭氧成为除

PM2.5 外影响我国城市空气质量的又一重要污染物。 

近地面大气中的臭氧主要来源于其前体物——

氮氧化物(NOx)与挥发性有机物(VOCs)在光照条件

下发生的一系列复杂的光化学反应。臭氧浓度水平

与前体物之间具有很强的非线性关系[9–12]。当大气

中氮氧化物的浓度较高时 , 臭氧生成主要与  VOCs

浓度的变化密切相关 , 即“VOCs 控制”; 反之 , 为

“NOx 控制”。由于  NOx 与  VOCs 的排放差异以及气

象条件的变化, 臭氧的生成控制机制也会发生时空

上的转换。有研究表明, 我国不同地区的臭氧生成

对  NOx 或  VOCs 的敏感性不同 , 如京津唐地区 [13]、

粤 东 北 地 区 [14] 、 珠 江 三 角 洲 地 区 [15–17] 等 主 要 受

VOCs 控制 , 因此限制  VOCs 的排放能够有效地控

制 臭 氧 污 染 。 罗 恢 泓 等 [18] 利 用  WRF/MODIFIED 

SMOKE/CMAQ 模式系统 , 对上海市  2017 年  8 月  1 

—9 日的一次持续性臭氧污染时段进行回溯模拟 , 

结果表明 , 当所受的大尺度环流影响发生变化时 , 

上海市整体的臭氧生成机制可由  NOx 控制经过渡转

变为  VOCs 控制。Li 等 [19]利用  MM5-SMOKE-CAMx

模式系统, 对珠江三角洲区域  2006 年的臭氧污染状

况 进 行 模 拟 , 发 现 该 区 域 大 部 分 地 区 在 清 晨 时

受  VOCs 控制, 但在臭氧高值时段(12:00—16:00)转

变为受  NOx 控制。这种臭氧生成控制机制在时空上

的动态变化使得对臭氧治理的难度大大增加, 直接

划 分  VOCs 或  NOx 敏 感 区 , 或 制 定 单 一 的  NOx 或

VOCs 减排措施都无法有效地控制臭氧污染。因此, 

及时并准确地识别臭氧生成机制的变化特征, 包括

获取臭氧生成对前体物源排放变化的敏感性强弱等

定量信息, 可以为制定臭氧控制策略提供重要科学

依据, 是臭氧污染防治的关键。 

基于空气质量模式的敏感性分析方法是进行源

排放控制策略研究的重要工具 [20]。敏感性系数定

量地描述源排放改变与污染物浓度变化之间的关

系, 可以很方便地用于追踪和解析特定地点污染物

浓度来源的贡献情况。污染源敏感性分析的主要方

法包括  BFM (brute-force method)[21]和“去耦合直接

法”(decoupled direct 3D method, DDM-3D)[22–23]等。

传统的  BFM 通过改变各影响因子(如源排放速率),

进行大量空气质量模式的运算, 分析各污染源排放

对污染物浓度的影响。但是, 多次重复运行空气质

量 模 式 导 致  BFM 运 算 耗 时 较 长 , 尤 其 是 臭 氧 和

PM2.5 等二次非线性污染物的浓度计算本身就非常

耗费计算资源 [24–25]。此外 , 对于较小扰动的计算 , 

BFM 也容易产生数值噪声, 严重地影响最终结果的

准确性[25]。与  BFM 相比, DDM-3D 计算量减少, 且

能够快速、准确地估算由非常小的源排放变化引起

的污染物浓度变化。目前, 作为一种有效的敏感性

分析工具 , DDM-3D 已广泛地应用于各项研究中 , 

包括排放源对臭氧生成的敏感性分析 [26–28]以及将

臭氧敏感性分析与臭氧生成等浓度曲线相结合来提

供臭氧控制建议等[14–15]。 

臭 氧 生 成 等 浓 度 (empirical kinetic modeling 

approach, EKMA)曲线能够直观地反映臭氧生成浓

度与其前体物  NOx 和  VOCs 排放量削减之间的非线

性关系[29–31], 并且能够评估不同减排比例降低臭氧

浓度的有效程度, 广泛用于设计臭氧污染控制的最

佳减排途径[15,18,27,32]。EKMA 曲线的绘制需要足够

多的情景计算, 以便得到足够密集的、与  VOCs 和

NOx 减排情景相对应的臭氧生成浓度数值, 除  BFM

外 , 还 可 以 采 用 简 化 模 型 (reduced form model, 

RFM)[22,24,33–34]来实现快速计算。RFM 是基于污染

物敏感性系数的泰勒展开, 在避免重复运行完整的

空气质量模式、节省大量计算资源的同时, 完整地

保留污染物浓度与各影响因子之间的依赖关系, 能

够快速有效地对控制措施进行定量评估。 

本研究提出一种快速构建臭氧生成等浓度曲线

的新方法, 利用  CMAQ-DDM-3D 方法, 针对臭氧前

体物进行敏感性分析, 基于敏感性系数构建简化模

型, 快速计算  NOx 和  VOCs 不同控制情景的臭氧浓

度, 构建臭氧生成等浓度曲线。我们将该方法应用

于成都平原地区, 对  2018 年  8 月的臭氧污染情况进

行回溯模拟和敏感性系数计算, 并绘制 EKMA 曲线

图, 并在  EKMA 曲线指导下, 以成都市为例, 提出

针对性减排建议, 为臭氧污染防治提供决策支持。 

1 资料与方法 
1.1 研究区域 

成都平原地区位于四川盆地西部(图  1), 属亚

热带季风气候区, 总面积约为  1.881 万  km2, 地势自

西北向东南倾斜, 平均海拔  542 m 左右[35]。盆地四

周环山, 封闭的地形导致该地区常年风速偏低, 不

利于污染物的扩散, 尤其在夏季高温季节臭氧污染 
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图 1  研究区域 

Fig. 1  Map of the study area 

频发。 

1.2 观测与模拟数据 
1.2.1 臭氧观测数据 

空气质量观测数据来源于四川省空气质量监测

网络管理平台 (http://www.scnewair.cn:3389/smartad 

min), 包括四川全省共  94 个国控监测站的逐小时和

逐日的臭氧以及  NO2 浓度数据。利用成都平原区域

内  8 个城市(图  1)以及紧邻的内江市相应国控站点

的臭氧观测数据, 剔除城市对照点, 计算分析各城

市的臭氧平均浓度, 用于评估城市空气质量。以成

都市为例, 2018 年  8 月以臭氧为首要污染物的超标

天数共  11 天, 其中  6 日和  15 日的臭氧日最大滑动  8

小时平均浓度均超过  200 µg/m3, 28 日和  29 日的臭

氧日最大滑动  8 小时平均浓度均超过  190 µg/m3 (见

附录表 1。附录图表和统计指标计算公式列于参考文 

献后)。这是一段典型的夏季连续高温时期 , 成都

地面日最高气温持续保持在  30°C 左右 , 云量偏少 , 

日照强烈, 基本上无降水, 属于有利于臭氧光化学

污染的典型气象条件[7,36–37]。 

1.2.2 模型模拟数据 
根据成都平原地区臭氧污染季节分布特征, 选

择回溯模拟的时段为  2018 年  7 月  21 日—9 月  2 日 , 

其中前  10 天为模拟启动时段。采用三层嵌套网格, 

水平分辨率分别为  36, 12 和  4 km。最外层网格覆盖

包括青藏高原在内的所有中国地区以及东南亚和印

度次大陆部分地区, 次外层网格覆盖四川省全境以

及周边省市部分地区, 有助于为最内层网格提供较

好的边界条件。最内层的  4 km 网格以成都平原地

区 为主要区域 , 同时覆盖四川盆地所有主要城市

(图 1)。 

气象模拟数据来自中尺度天气预报模式 WRF[38] 

(weather research and forecast model) 3.6 版本的回溯

模拟结果。采用  Lambert 投影坐标 , 垂直方向从地

面到  50 hPa 共分为  35 个  σ 层。主要物理过程分别采

用  Kain-Fritsch 积 云 方 案 、 YSU 边 界 层 参 数 化 方

案、NOAH+MOSAIC 陆面模式以及  Lin 微物理参

数化方案。模拟结果和地面观测数据的对比表明 , 

模拟气象场的准确性符合进一步进行空气质量模式

模拟的要求(见附录表  2)。 

空气质量模拟数据来自多尺度化学传输模式

CMAQ (community multiscale air quality model,  

5.0.2 版本)模型。该模型在源排放和气象场等输入

数据的驱动下 , 对空气污染物(包括气态污染物和

气溶胶)在大气中的迁移、转化等物理和化学过程

进行模拟 , 计算得到污染物的时空分布场 [39–40]。

CMAQ 模拟选用  SAPRC07tc 气相反应机理 [41]以及

AERO6 气溶胶模块[42]。 

CMAQ 输入使用的源清单来自四川省空气质

量数值预报系统的  2017 年基准排放清单, 经初始模

拟并与实测数据比对后, 采用  1.2.3 节的源排放清单

调整方法 , 经迭代调整后作为最终的输入源清单。

清单中  NOx 和  VOCs 的人为源主要包括工业源、电

厂源、民用源、移动源、生物质燃烧源和溶剂使用

源, 其中移动源和工业源在  NOx 和  VOCs 排放中的

占比都较高, 溶剂使用源在  VOCs 排放总量中也占

有很高的比例。 

利用  DDM-3D 计算敏感性系数。 DDM-3D 是

在  CMAQ 模型中内置的污染物敏感性分析模块, 可

以在  CMAQ 模拟污染物浓度的同时, 计算三维空间

每一个格点各污染物浓度随时间变化的敏感性系

数。污染物敏感性系数反映某一影响因子变化引起

的某污染物浓度的时空变化, 从数学的角度看, 它

是污染物浓度对某一影响因子的偏导数, 具体方法

详见文献[43]。DDM-3D 计算得到的一阶敏感性系

数结合二阶敏感性系数描述臭氧生成的复杂的非线

性变化。利用  DDM-3D 敏感性系数 , 结合反演算

法, 可对源清单进行优化调整[44]。利用一阶和二阶

敏感性系数, 也可构建简化模型以便快速计算排放
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量改变条件下的臭氧生成浓度。本研究涉及的针对

臭氧的一阶和二阶敏感性系数的定义见表  1 和  2, 

包括细分的人为源及天然源的  NOx 和  VOCs 排放的

一阶参数、总的  NOx 和  VOCs 排放的一阶和二阶参

数以及两者之间的交叉二阶参数。表  1 中参数用于

调整源排放清单(见  1.2.3 节)及臭氧敏感性分析, 表

2 中参数用于绘制  EKMA 曲线(见  1.2.4 节)。 

1.2.3 源排放清单调整方法 
使用基准年清单作为  CMAQ 输入, 模拟成都平

原  2018 年  8 月的空气质量状况, 并使用同期观测数

据, 对成都、德阳、乐山、眉山、绵阳、遂宁、雅

安、资阳及紧邻的内江等  9 个城市的  NO2 和  O3 模

拟效果进行评估。根据评估结果, 结合表  1 中一阶

敏 感 性 系 数 对  9 个 城 市 基 准 年 的 人 为 源  NOx 和

VOCs 排放量 , 采用优化下述目标函数的方法 , 求

取源排放调整系数:  

 
obs

2
obs sim 2

12
2 2

1 1 ln

( ) ( )1 ln

ji

J
N Ji i ij jj j

i j Rc

c c S R R
Γ

 


 

      
  


  ,  

(1) 

其中, obs
ic 和 sim

ic 分别代表第  i 个污染物的观测值和 

表 1  CMAQ-DDM-3D 臭氧敏感性计算的 DDM 参数设置 
Table 1  DDM parameters defined in CMAQ-DDM-3D 

calculation for ozone sensitivity analysis 

源分类 
NOx 排放 

DDM-3D 参数 

VOCs 排放 

DDM-3D 参数 

工业源 IN IV 

电厂源 PN PV 

民用源 RN RV 

移动源 TN TV 

生物质燃烧源 FN FV 

溶剂使用 − SV 

天然源 BN BV 

表 2  绘制 EKMA 曲线的 RFM 模式的 DDM 参数 
Table 2  DDM parameters used in RFM model for plotting 

EKMA diagram 

代码 DDM-3D 参数 

EN 内层网格 NOx 总排放 

EV 内层网格 VOCs 总排放 

NN NOx 排放二阶 

VV VOCs 排放二阶 

NV NOx 和 VOCs 排放交叉二阶 

模拟值, obs

2

ic
 代表第  i 个观测值浓度的不确定性(即

观测误差), Sij 是污染物浓度  i 对排放源  j 的敏感性

(由  DDM-3D 计算得到), Rj 是针对基准年排放源  j 的

调整系数, ln jR 是排放源  j 不确定性的自然对数。

目标函数右边第一项是模拟误差, 第二项是调整后

的排放相对于基准年(调整前)的差值。引进  Γ 来平

衡两项, Γ = N/J, N 是总的观测值个数, J 是排放源的

种类。目标函数取上述两项之和, 可以在尽量优化

模拟误差的同时, 限制源排放调整系数的过度优化, 

确保其具有真实的物理意义。采用  L-BFGC 优化方

法[45]计算目标函数  χ2 的最小值, 求得最优化目标函

数值对应的一组调整系数  Rj。利用  Rj 对输入源清单

进行调整, 并将调整后的清单重新输入模式进行计

算, 经过多次迭代调整后[44,46–47]的源清单用于最终

的模拟, 并绘制臭氧生成等浓度曲线。 

1.2.4 臭氧生成等浓度曲线绘制方法 
对表  2 中  5 个  DDM-3D 参数分别进行  100%人

为源排放(basecase)和  1%人为源排放(1pctcase)条件

下的敏感性系数计算 , 生成两套  DDM-3D 模拟结

果 , 并 基 于 这 两 套 结 果 分 别 构 建 人 为 源  NOx 和

VOCs 排放的臭氧生成浓度的  RFM 模式, 计算公式

如下:  

(1) 2 (2)
RFM,ecase ecase,0 ecase, ecase, ,1 1

1

2

J J
j j j j jj j

C C S S 
 

      
(2)
ecase, , ,j k j kj k

S 

   (2) 

式中  ecase 为  basecase 或  1pctcase 排放水平。基于实

测数据计算的相对响应因子  RRF (relative response 

factor, RRF 为观测值与模拟值的比值), 可以对上一

步 骤 中  RFM 的 计 算 结 果 进 行 “ 修 订 ”, 即 RFMC = 

CRFM·RRF。然后 , 对  basecase 和  1pctcase 情形下得

到的  RFM 修订结果进行加权平均(使用削减后的排

放比例到  100%或  1%的距离进行加权平均), 得到该

排放水平对应的预测臭氧浓度。这是利用  DDM-

3D 对排放水平进行分段(stepwise)模拟的方法来构

筑  RFM 模式的一个简单应用 , 据此制作的  EKMA

曲线将显著地减少排放削减力度较大(如超过  30%~ 

40%)时的误差 [48]。最后 , 用经加权平均的  RFM 修

订结果绘制  EKMA 曲线 , 选取间隔足够小(每次差

距选为  0.01)的一组  NOx 和  VOCs 排放削减量, 通过

RFM 模式计算并“修订”对应的臭氧浓度预测值, 最

后加权平均, 在分别以  VOCs 减排量和  NOx 减排量
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为横、纵轴的平面空间上, 得到足够密集的代表臭

氧浓度数值的点 , 绘制臭氧生成等浓度曲线 , 即

EKMA 曲线图。 

2 结果与讨论 
2.1 对基准源清单的调整结果和空气质量模

拟评估 
采用  1.2.3 节的方法, 在城市级别上对基准年源

清单进行调整, 即对  9 个城市分别求取一组调整系

数, 用于调整该城市相关细分源的  NOx 和  VOCs 排

放。将调整后的清单重新输入  CMAQ, 经过  3 次迭

代计算后, 总模拟误差趋于收敛。利用区域内所有

国控站的逐时和逐日观测数据, 对  CMAQ 空气质量

模拟最内层网格(4 km 网格)的模拟结果进行评估。

对比使用基准清单及最后更新清单对成都平原各城

市  O3 及  NO2 模拟的评估结果(表  3, 详细结果见附

录中表  3 及图  1 和  2)可知 , 清单更新后的总体表现

显著优于更新前。各城市更新清单后的模拟值与观

测值的逐日变化相关性普遍比更新之前提高, 臭氧

的相关系数在  0.6~0.8 之间, 平均值约为  0.70, 比基

准清单的  0.61 提高  15%; NO2 的相关系数在  0.17~ 

0.61 之间 , 平均值约为  0.50, 比基准清单的  0.43 提

高  16%。各城市臭氧模拟整体评估的平均标准化偏

差(mean normalized bias, MNB)和平均标准化误差

(mean normalized error, MNE)分别为  3%和  20%, 与

基准清单相比, 分别降低约  50%和  5%; NO2 模拟整

体评估的  MNB 和  MNE 分别为−18%和  27%, 比基

准清单分别降低约  65%和  48%。 

更新清单后的模拟效果总体上符合进一步进行

控制决策方案制定的相关要求(臭氧模拟的推荐阈

值: MNB 在±15%之间, MNE 小于 30%)[49]。就成都

市而言 , 更新清单之后  O3 和  NO2 的模拟值与观测

值之间的相关性略有降低, 但在所有城市中仍保持

最高值, 具有较好的模拟效果。另外, 模拟结果对

成都市实测臭氧浓度高值存在一定程度的低估, 但

从整个模拟时段来看 , 其  MNB 和  MNE 分别为−9%

和  20%, 都在推荐的参考值[50]范围内。成都周边城

市中, 除乐山和雅安的臭氧模拟误差稍大外, 其他

城市模拟结果都符合推荐标准。 

2.2 敏感性系数时空分布特征 
使用更新清单计算的臭氧对各主要贡献源的敏

感性系数的空间分布具有显著的差异(见附录中图

3)。以  8 月  29 日的臭氧日最大  8 小时平均浓度为例, 

当日臭氧高值区主要分布在成都市主城区及西部的

郫都区、温江区和双流区西北部等地区。在各细分

源类别中, 臭氧对天然源  NOx 的敏感性系数可达  2~ 

5 µg/m3
 的水平, 对天然源  VOCs 的敏感性系数可达

到更高的  5~10 µg/m3
 的水平。工业源  NOx 和  VOCs

对成都臭氧高值区有重要影响, 是主要的人为贡献

源。其中, 臭氧对工业源  NOx 的敏感性系数在成都

主城区的中心地带为−2~2 µg/m3
 的较低水平, 在成

都市其他大部分地区都在  5~20 µg/m3 的水平。在臭

氧的高值区, 工业源  VOCs 对臭氧浓度的影响都在

5 µg/m3
 以上, 最高可达  20 µg/m3

 以上。移动源  NOx

的敏感性系数在成都主城区的中心地带为负值, 表 

表 3  2018 年 8 月成都平原城市日最大 8 小时臭氧、日均 NO2 浓度基准清单和更新清单评估结果 
Table 3  Model performance statistics of daily maximum 8-hour average ozone and daily average NO2 concentrations  

of Chengdu Plain cities in August 2018 simulation using a priori and a posteriori emissions 

城市 

日最大 8 小时臭氧 日均 NO2 

MNB MNE 相关性 MNB MNE 相关性 

基准 

清单 

更新 

清单 

基准

清单

更新 

清单 

基准 

清单 

更新 

清单 

基准 

清单 

更新 

清单 

基准 

清单 

更新 

清单 

基准 

清单 

更新 

清单 

成都 0.03 −0.09 0.18 0.20 0.88 0.80 −0.12 −0.09 0.16 0.16 0.71 0.57 

德阳 0 0 0.18 0.21 0.86 0.63 −0.44 −0.29 0.44 0.30 0.27 0.61 

乐山 0.37 0.35 0.37 0.35 0.64 0.70 −0.42 0.08 0.42 0.21 0.57 0.46 

眉山 −0.07 −0.07 0.23 0.19 0.34 0.60 −0.75 −0.49 0.75 0.49 0.34 0.49 

绵阳 −0.01 0.00 0.16 0.17 0.82 0.73 −0.49 −0.29 0.49 0.32 0.12 0.17 

遂宁 −0.01 −0.03 0.14 0.12 0.54 0.66 −0.69 −0.35 0.69 0.37 0.49 0.64 

雅安 0.11 0.17 0.21 0.20 0.38 0.71 −0.70 0 0.70 0.13 0.43 0.53 

资阳 0.03 −0.05 0.21 0.15 0.44 0.78 −0.49 −0.03 0.49 0.20 0.53 0.55 
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明移动源  NOx 排放量较大, 所体现的滴定作用能够

在局地抑制臭氧的生成 [18,51]。臭氧浓度对移动源

VOCs 的敏感性也很强, 在臭氧高值区普遍大于  10 

µg/m3。溶剂使用  VOCs 排放对臭氧的影响在成都

及周边地区与移动源  VOCs 的影响水平接近。 

臭氧对前体物排放的敏感性系数也会随气象条

件(如湿度和风速)的变化而变化。以成都市为例 , 

在污染天, 成都市臭氧日最大  8 小时平均浓度对区

域内  NOx 和  VOCs 排放都敏感 , 特别是对工业源、

电厂源和移动源的  NOx, 以及工业源、移动源、溶

剂使用的  VOCs 和天然源  VOCs 排放更敏感(图  2), 

在制定减排方案时, 应优先考虑控制上述人为源的

排放。例如, 8 月  29 日臭氧日最大  8 小时平均浓度

(观测值为  194 µg/m3)对上述  3 个  NOx 排放的敏感性

系数都在  10 µg/m3
 以上 , 对上述  3 个人为源  VOCs

排放的敏感性系数都在  15 µg/m3
 以上, 显著高于其

他人为源排放  NOx 和  VOCs 的敏感性系数, 并且对

所有  VOCs 和  NOx 排放的敏感性均为正值。在相对

清洁天, 由于气象条件的变化, 成都市臭氧日最大

8 小时平均浓度对移动源的  NOx 表现出很高的负值

敏感性。以  8 月  30 日为例, 成都市臭氧日最大  8 小

时 平 均浓 度对 移 动源 的  NOx 敏 感 性系 数 低于−15 

µg/m3。因此, 在控制移动源时, 需考虑 NOx 的负敏

感性作用 , 根据实际情况对移动源的  NOx 和  VOC

进行更精细化的控制。 

臭氧对前体物排放的敏感性系数具有显著的日

变化特征(图  3)。在一天当中, 臭氧浓度对  VOCs 源

的敏感性系数总是正值 , 其数值从日出开始增加 , 

日落时处于较低水平 , 在中午前后(即太阳辐射最

强时)达到峰值。臭氧浓度对  NOx 源的敏感性系数

在一天中的大部分时间都是负值(即消耗臭氧), 随

着日出, 其对臭氧的滴定作用逐渐减弱[52], 且在中

午前后敏感性系数变为正值, 并在臭氧  8 小时浓度

峰值(一般在下午  4―5 点钟)前后表现出显著的正敏

感性, 随后又开始下降, 并在日落前后变为负值(即

重新开始消耗臭氧)。从逐时敏感性系数的时间序

列(图  3)看 , 成都市臭氧对电厂源和工业源的  NOx

敏感度相对更高, 高污染天时, 臭氧峰值对移动源

NOx 也表现出较强的敏感性(图  3)。 

2.3 臭氧生成等浓度曲线的应用 
通过绘制逐日的城市站点日最大 8 小时臭氧平

均浓度  EKMA 曲线, 可以快速地研判不同时间、不

同污染程度和不同减排目标下城市臭氧控制的最佳

减排途径。在  EKMA 曲线图中, 连接代表当前浓度

水平的点(100%NOx 和  100%VOCs 排放对应的点)到

臭氧浓度标准的  160 µg/m3
 等浓度线的最短直线(图

4 中带箭头黑线指示)即为最佳减排控制路径。例

如, 26 日成都市最大  8 小时臭氧浓度对  NOx 更敏感, 

可采用  NOx 减排  50%, VOCs 减排  15%的最佳方案

将臭氧浓度降低到  160 µg/m3
 (图  4(a)); 31 日成都臭

氧对  VOCs 更敏感 , 只需将  VOCs 减排  38%即可达

标(图  4(d))。其他多数天, 成都臭氧对  NOx 和  VOCs

的敏感性较接近, 即对区域内  NOx 和  VOCs 采取接

近  1:1 的比例进行减排的效果最佳。例如  28 和  29

日, 成都臭氧的最佳减排路径都在对角线附近, 28

日对  NOx 和  VOCs 分别减排  48%和  45%效果最佳(图

4(b)), 29 日对  NOx 和  VOCs 分别减排  36%左右效果

最佳(图  4(c))。 

在确定最佳控制路径后, 结合细分源敏感性分

析结果, 可制定减排控制情景方案。以成都市  8 月

29 日的臭氧达标控制为例, 可利用细分源敏感性系

数, 将最佳控制路径揭示的  NOx 和  VOCs 的减排总

量细分到主要排放源上 ,  形成可执行的控制方案

(如表  4 所列的两个细分方案)。8 月  29 日成都市最

大  8 小时臭氧浓度为  194 µg/m3, 需要减排至少  34 

µg/m3 方可达标(160 µg/m3)。方案  Q1 和  Q2 采用的

都是最佳减排路径 ,  即  NOx  和  VOCs 总量同时削

减  36%。其中, Q1 将总量削减比例应用于所有细分

源, 预期臭氧浓度将刚好达标; Q2 则集中削减高敏

感 性 的 源 (包括 工 业 源 的  NO x  和  VOCs、 电 厂 源

的  NOx 以及溶剂使用源的  VOCs), 其中部分高敏感

性源的削减比例可达  57%以上, 控制难度加大。需

要强调的是, 这里使用细分源的一阶敏感性系数的

相对比例来设计细分源减排执行方案。由于没有充

分考虑不同细分源减排对臭氧生成浓度可能具有的

不同的非线性影响, 因此在减排程度较大的情况下, 

对各细分源相对减排效果的估算会存在一定程度的

误差。对总的减排效果, 是基于所构建的臭氧生成

等浓度曲线估算的, 估算误差相对较小。这是因为, 

简化模型同时利用  DDM-3D 计算的一阶和二阶敏

感性系数来计算臭氧生成浓度, 较充分地考虑了在

减排程度较大的情况下臭氧生成浓度的非线性响应

特征。另外, 在构建臭氧生成等浓度曲线时, 还同

时用到基于  1%和  100%人为源排放的一阶和二阶敏

感性系数, 运用权重插值的方法计算得到不同减排

比例对应的臭氧生成浓度, 可进一步减少在排放水 
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图 2  由  CMAQ-DDM-3D 计算的 2018 年 8 月 21—31 日成都市臭氧日最大 8 小时平均浓度对各个 DDM 源排放参数的敏感性

系数与模拟和实测浓度的逐日累积柱状图 
Fig. 2  Stacked bars of daily maximum 8-hour average ozone concentration sensitivities to sector emissions calculated by CMAQ-

DDM-3D with dots representing observed and simulated daily maximum 8-hour average ozone concentrations of Chengdu 
City from August 21 to 31, 2018 

 

图 3  由 CMAQ-DDM-3D 计算的 8 月  21—31 日成都市平均臭氧滑动 8 小时平均浓度对各个 DDM 源排放参数的敏感性系数与

模拟和实测浓度的时间序列对比 
Fig. 3  Time series of sliding 8-hour average ozone concentration sensitivities to sector emissions calculated by CMAQ-DDM-3D, 

and observed and simulated sliding 8-hour average ozone concentrations of Chengdu City from August 21 to 31, 2018 

平变化较大, 但不趋近于零的情形下对臭氧非线性

响应特征的预测误差。 

在大部分情况下 ,  成都市的大气臭氧生成对

NOx 和  VOCs 排放都敏感, 特别是对工业源的  NOx

和  VOCs、电厂源的  NOx 以及移动源和溶剂使用的

VOCs 排放最敏感, 削减这些源项的排放能够有效

地降低成都市臭氧污染水平。同时, 成都市大气臭

氧生成对前体物的敏感性随气象条件变化而改变 , 

在不利气象条件下 , 其对  NOx 排放的敏感度增加 , 

对上风向较远距离的  NOx 输送尤为敏感, 因此区域

协同削减  NOx 排放同样关键。近期, 成都市大气臭

氧控制策略应考虑联合削减  NOx 和  VOCs 的排放 , 
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图 4  区域内人为源 NOx 和 VOCs 减排对应的 2018 年 8 月成都市典型臭氧污染日日最大 8 小时臭氧平均浓度 EKMA 曲线 
Fig. 4  EKMA diagrams of Chengdu city daily maximum 8-hour average ozone concentration isopleths of selected ozone 

exceedance days in August 2018 

表 4  成都市 2018 年 8 月 29 日日最大 8 小时臭氧浓度达标细分源减排情景方案 
Table 4  Control strategy scenarios to attain ozone standard in Chengdu on August 29, 2018 

减排 

目标 

目标 

比例/% 

xNO /S (µg·m−3) VOCs /S (µg·m−3) 
S 人为源/(µg·m−3) 

FN IN PN RN TN 和 FV IV PV RV TV SV 和 

34 36 1.41 12.56 13.03 3.09 10.79 40.88 0.38 15.38 0.08 3.31 17.53 17.91 54.59 95.48 

方案 xNOR
/% 

VOCsR
/% 

NOx 源削减浓度/(µg·m−3) VOCs 源削减浓度/(µg·m−3) 削减总

和/(µg·
m−3) 

预期 
O3/(µg·

m−3) FN IN PN RN TN 和 FV IV PV RV TV SV 和 

Q1 36 36 
0.50 
(36) 

4.52
(36)

4.69 
(36) 

1.11 
(36) 

3.88
(36)

14.72
0.13
(36)

5.53
(36)

0.027
(36)

1.19
(36)

6.31
(36)

6.44 
(36) 

19.65 34.37 159.63

Q2 36 36 
0.42 
(30) 

7.15
(57)

7.42 
(57) 

– – 15.01
0.11
(30)

8.76
(57)

0.043
(57)

– – 
10.7 
(60) 

19.67 34.68 159.32

说明: 括号内数字为百分比。S 表示敏感性系数, R 表示减排比例。
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并借助盆地内其他地区以  NOx 为重点的协同控制。

若单独对  NOx 进行削减, 在早期可能引起某些地区

和时段的臭氧浓度升高。因此, 无论是本地源的前

体物排放削减还是周边地区的协同控制, 都要联合

削减 NOx 和  VOCs 排放。需要强调的是, 在达标减

排量占当前排放水平比例较高的情况下, 应该将减

排任务分解为分阶段达标 , 通过工业企业挖潜改

造、产业重新布局、调整升级产业结构、优化能源

结构以及提高交通运输效率等综合手段, 循序渐进

地达到逐年减排目标, 避免冒进式的减排, 同时也

可有效地防止排放和污染的短期反弹。 

3 结论 

本文提出一种快速构建臭氧生成等浓度曲线的

新方法, 结合区域空气质量模式敏感性分析和简化

模型, 可快速地计算人为源氮氧化物和可挥发性有

机物在不同排放水平时对应的臭氧生成浓度, 高效

准确地构建臭氧生成等浓度曲线, 帮助决策部门快

速地判断最佳控制路径, 同时结合细分源的臭氧敏

感性分析, 可帮助选择和评估最合适的可执行减排

控制方案。该方法可为城市和区域空气污染治理的

精细化管理提供有力的技术支撑。 

本文利用多次迭代调整后的源排放清单, 对成

都平原  2018 年  8 月臭氧污染进行回溯模拟, 模拟结

果的准确度比清单调整前有显著的提高, 模拟性能

指标符合进行空气污染控制决策分析的要求。进一

步地 , 利用  DDM-3D 敏感性分析技术以及  RFM 简

化模型, 绘制成都平原地区各城市平均的逐日臭氧

生成等浓度曲线图(EKMA 曲线)。结合  EKMA 曲线

以及细分源敏感性分析结果, 以成都市  8 月  29 日臭

氧达标为例, 制定遵循最佳控制路径的精细化减排

方案。研究发现, 重点削减区域内工业源和电厂源

的  NOx 以及工业源、移动源和溶剂使用源的  VOCs

排放, 可有效地降低成都市臭氧污染水平。成都市

臭氧控制应考虑本地联合削减  NOx 和  VOCs 排放 , 

同时借助周边城市的协同控制。 
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附录 

表 1  成都市 2018年 8月以臭氧为首要污染物的空气质量超标情况 

Table S1  Daily maximum 8-hour average ozone concentration exceedances of Chengdu city in August 2018 

日期 实测城市平均臭氧日最大 8 小时浓度/(g·m−3) 污染等级 

2018–08–06 206 轻度污染 

2018–08–14 165 轻度污染 

2018–08–15 205 轻度污染 

2018–08–20 177 轻度污染 

2018–08–21 173 轻度污染 

2018–08–23 186 轻度污染 

2018–08–26 179 轻度污染 

2018–08–27 165 轻度污染 

2018–08–28 192 轻度污染 

2018–08–29 194 轻度污染 

2018–08–31 166 轻度污染 

 

表 2  2018年 8月气象模拟评估日平均结果 

Table S2  Metrological model performance statistics of August 2018 

统计量 风速/(m·s−1) 风向/deg 温度/K 湿度 g/kg 

Bias 0.35 5.26 −1.45 −1.09 

GE — 57.79 — 1.58 

RMSE 1.37 — 3.73 — 

说明: 平均偏差(Bias)、平均绝对误差(GE)、均方根误差(RMSE) 3 个统计指标的计算公式为Bias =
1

N
∑ (Pi − Oi)
N
i=1 , GE =

1

N
∑ |Pi −
N
i=1

Oi| , RMSE = √
1

N
∑ (Pi − Oi)

2N
i=1 , 其中, N为样本数, P为模拟值, O为观测值。 

 

表 3  成都平原城市 2018年 8月小时臭氧、NO2浓度基准清单、更新清单评估结果 

Table S3  Model performance statistics of hourly ozone and NO2 concentrations of Chengdu Plain cities in August 2018 

simulated using a priori and a posteriori emissions 

城市 

小时臭氧 
 

小时 NO2 
 

MNB MNE 相关性 
 

MNB MNE 相关性 

基准 

清单 

更新 

清单 

基准 

清单 

更新 

清单 

基准 

清单 

更新 

清单  

基准 

清单 

更新 

清单 

基准 

清单 

更新 

清单 

基准 

清单 

更新 

清单 

成都 0.71 0.61 0.91 0.85 0.81 0.79 

 

-0.20 -0.17 0.36 0.37 0.69 0.67 

德阳 0.51 0.47 0.70 0.66 0.59 0.63 

 

-0.27 -0.10 0.67 0.64 0.38 0.47 

乐山 0.62 0.38 0.74 0.54 0.68 0.72 

 

-0.51 -0.11 0.54 0.58 0.57 0.57 

眉山 0.80 0.78 1.04 1.00 0.53 0.70 

 

-0.75 -0.51 0.75 0.59 0.39 0.41 

绵阳 0.08 0.12 0.34 0.35 0.53 0.56 

 

-0.70 -0.57 0.71 0.62 0.67 0.66 

遂宁 1.57 1.25 1.66 1.35 0.54 0.65 

 

-0.69 -0.34 0.70 0.58 0.38 0.38 

雅安 1.03 1.13 1.16 1.24 0.63 0.69 

 

-0.88 -0.57 0.88 0.68 0.37 0.21 

资阳 0.57 0.26 0.74 0.48 0.51 0.74 

 

-0.51 -0.12 0.59 0.61 0.43 0.45 

 

 



2 

 

图 1  2018年 8月成都平原城市日最大 8小时臭氧模拟值和观测值时间序列 

Fig. S1  Time series of observed and simulated daily maximum 8-hour average ozone concentrations using a priori and a 

posteriori emissions of Chengdu Plain cities in August 2018 
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图 2  2018年 8月成都平原城市日均 NO2浓度模拟值和观测值时间序列 

Fig. S2  Time series of observed and simulated daily average NO2 concentrations using a priori and a posteriori emissions of 

Chengdu Plain cities in August 2018 
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图 3  由 CMAQ-DDM-3D计算的 8月 29日最大 8小时臭氧浓度对模拟 4-公里模拟域 

重要贡献源排放的敏感性系数空间分布 

Fig. S3  Spatial distribution at 4-km resolution of daily maximum 8-hour average ozone concentration  

and the sensitivities to major source NOx/VOCs emissions on August 29, 2018 

 

统计指标计算公式 

正文中使用的评估统计指标包括平均标准化偏差(Mean Normalized Bias, MNB)、平均标准化误差(Mean 

Normalized Error, MNE)和相关性(COR)等, 统计指标计算公式如下:  

MNB =
1

𝑁
∑

Ci
p
− Ci

o

Ci
o  

MNE =
1

𝑁
∑

|Ci
p
− Ci

o|

Ci
o  

COR =
∑(Ci

p
− Cp)(Ci

o − Co)

√∑(Ci
p
− Cp)2 ⋅ ∑(Ci

o − Co)2
 

式中 N表示样本数, C为浓度, 上标 p 代表模拟值, o 代表观测值。MNB 是反映模拟值和观测值的偏离程度

的统计量, MNE 是反映模拟值和观测值之间绝对误差的统计量, 这两个指标越接近于零, 表明模拟值越接

近于观测值。COR 反映模拟值和观测值变化趋势的吻合程度, 该值越接近于 1, 表明模拟效果越好。 


