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韩素芹1，2*, 李培彦2, 李向津2, 孙玫玲2
1. 南开大学环境科学与工程学院，天津 300071；2. 天津市气象科学研究所，天津 300074

摘要：大气细颗粒物PM2.5是导致城市能见度降低的重要原因之一，研究低层大气细颗粒物的垂直分布特征，利于了解边界层内污染物的大气物理化学反应机制，能为大气污染综合治理决策提供新的科学数据。2006年8月16日—2007年8月31日期间以天津市255 m气象塔为观测平台，分别在40 m、120 m和220 m 3个不同高度进行大气污染物PM2.5质量浓度和气象要素的同步观测。对观测资料的分析表明：PM2.5质量浓度季节变化规律非常明显，冬季最高，春季最低。PM2.5日变化特征非常明显，呈明显的双峰变化规律：冬季峰值最大、春季最小。边界层内PM2.5质量浓度在各个高度存在明显差异，受逆温层影响，四个季节的早晨第一个峰值出现时间随高度增加均存在滞后现象，PM2.5从地面扩散到220 m大约需要2 h。各个观测高度PM2.5质量浓度随风向变化不大，得到天津市细粒子主要是由本地源生成的结论。
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大气细颗粒物PM2.5与人体健康显著相关，对大气能见度有着重要影响，并因其涉及二次污染和跨区域输送而备受关注[1, 2]。PM2.5在大气中停留的时间较长，受到复合排放源、粒子特性、气象条件等多种因素的影响，其空间分布规律较一般气态污染物更为复杂。从本地工厂、交通和居民等污染源向大气排放的空气污染物以及外地输送过来的空气污染物都会在城市边界层中进行输送、扩散、稀释和沉降，掌握城市边界层中空气污染物垂直结构特征对于深入了解其中的大气物理化学过程十分重要。随着现代化城市的发展，高层建筑的不断涌现使人们的活动范围逐渐由单一平面发展到近地层空间，因此也更加关心空气污染物在近地层不同高度的垂直分布特征[3-5]。

国内关于大气污染物质量浓度垂直分布的观测研究一般集中在三个高度：一是借助城市建筑物对污染物进行梯度观测，观测高度一般在40 m以下；二是借助城市高塔进行梯度观测，观测高度一般在300 m左右；第三种就是借助激光雷达等设备进行观测，但该种观测高度一般在500 m以上，不能用于近地层污染物梯度变化特征研究。Chan等[6]在香港不同的城市环境中测量了不同高度处的TSP、PM10和PM2.5，发现街道峡谷（3、21和26 m3个高度）颗粒物随高度呈指数递减规律，而在开阔街道处（7、10和18 m 3个高度）为线性递减规律，但在香港科技大学（3、8和25 m 3个高度）的测量结果为TSP开始随高度增加，而后逐渐降低。杨龙[7]对北京秋冬季节垂直观测的结果表明近地层PM2.5的垂直分布随高度增加呈对数递减的规律。丁国安等[8]在2003年8月10－26日的观测数据揭示北京地区PM2.5和PM10的垂直结构和动力特征，并将气溶胶垂直分布分为减缓递减型和快速递减型。吴水平等[9]在天津气象铁塔上20、40和60 m三个不同高度观测TSP和PM10颗粒物的质量浓度，结果表明无论是TSP还是PM10，不同时间不同高度采集的颗粒物浓度之间都存在差异，并且40 m高度处颗粒物质量浓度比60 m处的质量浓度高。
以上结果都是基于短期试验资料进行的分析，本文在2006年8月15日—2007年8月31日期间利用天津255 m气象铁塔在3个高度（40 m、120 m和220 m）同时观测，系统分析城市边界层内PM2.5的垂直分布特征及影响机制。
1  观测实验
1.1  观测时间与场地
为获得城市污染大气中PM2.5质量浓度的分布特征，2006年8月16日-2007年8月31日期间以天津市255 m气象塔为观测平台，分别在40 m、120 m和220 m 3个不同高度进行大气污染物PM2.5质量浓度和气象要素的同步观测。255 m气象铁塔位于城市南部，经纬度为(39o4‘N，117o12’E)，地面塔底海拔高度3 m。铁塔附近以居民楼住宅和商业区为主，无大型烟囱。铁塔北距快速路约100 m，东临友谊路－友谊南路，该塔周边没有工业污染源。

1.2  观测仪器及数据处理方法
污染物采样点设在铁塔观测站院内。在铁塔5 m、10 m、20 m、30 m、40 m、60 m、80 m、100 m、120 m、140 m、160 m、180 m、200 m、220 m和250 m15个平台处设置风速、风向、温度和湿度（3层）响应仪器，本文取10 min平均值。

PM2.5梯度观测设在铁塔的40 m、120 m和220 m观测平台上，PM2.5采用Ambient particulate Monitor chemiluminescence进行观测，仪器满足美国EPA监测标准，各项污染物质量浓度值均每1 min纪录1次数据。各要素在采样期间采用60 s的间隔，即每1 min输出一个平均值，每24 h的观测值写在一个文件上。进行数据处理时，首先对明显不合理的数据如超过5倍方差、负值和小于测量精度的值去除，开始观测的第一天数据予以剔除，以获得稳定的观测值。1 h均值以正点前后30 min的观测值求平均。

2  结果分析

2.1  PM2.5平均时间变化特征

图1是不同季节40 m测点处PM2.5平均质量浓度（1 h均值）变化特征：PM2.5季节变化规律非常明显，质量浓度从高到低依次为：冬季、秋季、夏季和春季，其平均质量浓度分别为：104.7 µg·m-3、90.0 µg·m-3、76.8 µg·m-3和60.7 µg·m-3。这一变化规律与PM10春冬季最高，夏季最弱的季节变化规律明显不同[10]。PM2.5质量浓度春季最低可能是由于春季风大，空气比较干燥，气候条件不利于二次粒子的生成，大气悬浮颗粒物中以粗粒子为主。
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（春季）                                                   （夏季）
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（秋季）                                                    （冬季）
图2  四季不同高度PM2.5平均日变化特征
Fig. 2  Daily variation of mean values of PM2.5 concentration at different height in four seasons
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图1  四季PM2.5平均日变化
Fig. 1  Daily variation of mean values of PM2.5 
concentration in four seasons
各个季节PM2.5日变化特征非常明显，呈明显的双峰变化规律，平均质量浓度1 d中的峰值常常出现在早晨（5:00－10:00）和晚上（18:00－23:00)左右这个范围内，而且以早晨峰值最为明显。四个季节峰值大小和出现时间均有差异：冬季峰值最大（120.5 µg·m-3）、春季最小（76.5 µg·m-3），冬季峰值高除冬季加热采暖造成排放源增加外，冬季不利气象条件也是造成冬季污染严重的重要因素。早晨峰值出现时间为：夏季在早晨6:00左右出现PM2.5第一个峰值，春季在早晨7:00左右，秋季则在8:00左右，冬季则一直推迟到9:00左右，夏季最早、冬季最迟，每个季节约滞后1 h，峰值出现时间主要与人类活动规律有关。

2.2  PM2.5质量浓度垂直梯度变化特征

PM2.5的空间分布规律较一般气态污染物更为复杂，受到复合排放源、粒子特性、气象条件等多种因素的影响[11-15]。图2表明不同季节PM2.5的垂直变化规律：四个季节各个高度PM2.5质量浓度一般呈双峰日变化规律，早晨和夜间各有一个峰值，各个季节早晨峰值出现时间随高度增加均存在滞后现象。春季夜间120 m浓度最高，其次是40 m，220 m质量浓度最低。根据2003—2006年铁塔资料计算夜间逆温层底高度发现春季平均高度在100~150 m左右[16]，220 m处在夜间混合层以外。夜间近地层排放的污染物的向上垂直扩散最终堆积在混合层内，造成120 m质量浓度最高，40 m次之，220 m质量浓度最低。早晨污染物排放量增加，40m处在7:00左右出现第一个峰值，日出后逆温层逐渐被破坏，细粒子污染物逐渐向上扩散，近地层质量浓度逐渐降低，120 m和220 m观测点依次在8:00和9:00左右出现第一个峰值，可以认为这个滞后时间是细粒子从低层扩散到高层所用时间，即从地面扩散到220 m高度大约需要2 h。中午湍流充分发展，三层观测点都处在混合层高度内，40 m的质量浓度最低，220 m的质量浓度达到最高。

夏季日间PM2.5的质量浓度变化和春季有相似变化规律，由于夏季对流比较强，在18:00－23:00之间各层PM2.5的质量浓度梯度差别很小, 凌晨在40 m和120 m高度的质量浓度变化曲线一致，220 m的质量浓度较低，且峰值出现时间滞后于40 m和120 m，说明夏季夜间40 m和120 m都处在NPBL内。秋季PM2.5的质量浓度变化和春季类似，唯一不同之处是夜间40 m的质量浓度最高，说明秋季只有40 m完全处在NPBL内，120 m可能处在NPBL交界处。
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图3  冬季不同时刻PM2.5质量浓度廓线
Fig. 3  PM2.5 vertical profiles at selected period in winter
冬季PM2.5质量浓度的梯度变化与前面三个季节有所不同：污染物质量浓度梯度变化非常明显：120 m质量浓度最高，日平均质量浓度为122.8 µg·m-3，其次为40 m，日平均质量浓度为104.7 µg·m-3，220 m质量浓度最低，日平均质量浓度只有77.0 µg·m-3，比120 m观测点质量浓度低45.8 µg·m-3。40 m高度第一个峰值出现在上午9:00左右，120 m峰值出现时间滞后1 h，220 m则在10:00左右开始出现峰值，但质量浓度始终低于低层，说明冬季PM2.5在垂直方向上的扩散受到限制。图3是冬季PM2.5质量浓度不同时刻质量浓度廓线变化特征，可以看到在各个时刻均是120 m浓度最高；中午由于垂直方向湍流运动比较强，三个高度质量浓度梯度变化不是很大，其他时刻120 m质量浓度明显偏大。而且冬季9:00－12:00的质量浓度值要大于其他时刻均值，说明冬季PM2.5出现极值的时间要滞后于其他季节（7:00－9:00），这和平均质量浓度日变化特征曲线出现极值时间结果一致。

2.3  天津市PM2.5质量浓度的来源分析
为分析本地源和周边地区输送对天津市PM2.5质量浓度贡献值的大小，本文统计40 m、120 m和220 m三个主要观测高度PM2.5质量浓度随风向变化规律，试图给出天津市PM2.5的污染成因。

图4是四季不同高度PM2.5质量浓度玫瑰图。各季220 m观测高度的PM2.5质量浓度随风向变化不大，可以认为天津市PM2.5污染绝大部分是由本地源造成，周边地区的远距离输送只占较小的比例。对220 m高度质量浓度值进行统计分析，表明天津市春季PM2.5背景质量浓度约为60 µg·m-3，周边地区影响大约10 µg·m-3。夏季PM2.5背景质量浓度约为70 µg·m-3，周边地区影响约为10~15 µg·m-3。秋冬季PM2.5背景质量浓度约为70 µg·m-3，基本由本地源造成。根据PM2.5质量浓度随风向变化统计结果说明，在一定程度上可以认为天津市气溶胶以当地源生成为主，周边输送只占很小比例，天津市气溶胶污染控制应以治理当地源为主。

3  结论

    2006年8月16日－2007年8月31日期间以天津市255 m气象塔为观测平台，分别在40 m、120 m和220 m三个不同高度进行大气污染物PM2.5质量浓度和气象要素的同步观测。对观测资料的分析表明：PM2.5质量浓度季节变化规律非常明显，冬季最高，春季最低；PM2.5日变化特征非常明显，呈明显的双峰变化规律：冬季峰值最大、春季最小；边界层内PM2.5质量浓度在各个高度存在明显差异，受逆温层影响，早晨第一个峰值出现时间随高度增加均存在滞后现象，PM2.5从地面扩散到220 m高度大约需要2 h；各个观测高度PM2.5质量浓度随风向变化不大，在一定程度上可以认为天津市细粒子主要是由本地源生成。
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图4  四季不同高度PM2.5平均质量浓度玫瑰
Fig. 4  PM2.5 concentration versus wind direction at different height in four seasons
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Vertical Distribution of the PM2.5 at the Ground Layer in Tianjin

Han Suqin1,2, Li Peiyan2, Li Xiangjin2, Sun Meiling2
1. Collage of Environmental Science and Engineering, Nankai University, Tianjin 300071, China;
2. Tianjin meteorology institute, Tainjin 300074, China

Abstracts: The pollution caused by atmospheric particulate PM2.5 is one of the important factors affecting urban visibility, research on the vertical distributive characters of PM2.5 at the ground layer is benefit for the understanding the formation mechanism of the primary pollutants, which will provide a new scientific basis for the comprehensive pollution control. Experiments were carried out from 16, Aug of 2006 to 31,Aug of 2007 on the meteorological tower of 255 m height in Tianjin. The observation of PM2.5 mass concentration with the meteorological elements at three levels of 40 m, 120 m and 220 m are analyzed. The major results are showed as follows: Firstly, seasonal variations of PM2.5 are significant, which is the greatest in winter, and the smallest in spring. Secondly, daily variation of PM2.5 at each level is also significant, with two obvious peaks observed. The winter peak is higher in magnitude than in spring . Thirdly, the PM2.5 concentration at each level in the boundary layer is markedly different. Affected by the nocturnal inversion layer, the time of first peak occurring in the morning in four seasons have an obvious lag. It needs about 2 hours for the PM2.5’s expanding from the surface to 220 m height. The PM2.5 mass concentration at different height varies little with wind direction, So, a conclusion is drawn the particulate pollution in Tianjin is mainly caused by local source emissions.   

Key words: PM2.5; ground layer of the atmospheric; vertical distribution; height of the nocturnal mixing layer
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