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未来甲烷排放增加对平流层水汽

和全球臭氧的影响
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值），平流层水汽体积分数将平均增加约０．８×１０－６。南半球平流层甲烷转化为水汽的效率比北半球高。在北半球平流层中，
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烷排放增加５０％将使全球中低纬度地区以及北半球高纬度地区的臭氧柱总量增加１％—３％，使南半球高纬度地区臭氧柱总

量增加近８％，而秋季（南半球春季）南极地区臭氧柱总量增加幅度可高达２０％，南极臭氧的这种显著增加主要是由于甲烷增

加造成的化学反馈所致。在北半球中高纬度地区，甲烷增加引起的臭氧变化主要与甲烷氧化导致的水汽增加有关。研究还

表明，未来甲烷排放增加对臭氧的恢复作用其实与溴化物排放的减少一样重要。

关键词　甲烷排放，大气化学气候模式，平流层水汽，平流层臭氧，南极臭氧洞

中图法分类号　Ｐ４６５

１　引　言

人类活动造成的温室气体排放增加对全球气候

将产生深远影响已是不争的事实（Ａｕｓｔｉｎ，ｅｔａｌ，

１９９２；Ｐｉｔａｒｉ，ｅｔａｌ，１９９２；Ｒｏｓｅｎｆｉｅｌｄ，ｅｔａｌ，２００２；

Ｓｈｉｎｄｅｌｌ，ｅｔａｌ，１９９８；Ｗｉｌｓｏｎ，ｅｔａｌ，１９８７）。甲烷

作为一种重要的温室气体，除了对大气有显著的辐

射强迫以外，还可以通过化学作用影响平流层水汽

和全球臭氧（毕云，２００９；毕云等，２００７，２００８；陈月

娟等，１９９８，２００６，２００９；郭世昌等，２００８；施春华，

２００６；施春华等，２００９；Ｆｕｇｌｅｓｔｖｅｄｔ，ｅｔａｌ，１９９６；Ｌｅ

ｌｉｅｖｅｌｄ，ｅｔａｌ，１９９２，１９９８；Ｓｈｉｎｄｅｌｌ，ｅｔａｌ，２００５；

Ｗｕｅｂｂｌｅｓ，ｅｔａｌ，２００２），而大气中水汽和臭氧的变

化又将对全球的辐射收支和能量平衡产生重要的影

响（胡永云等，２００６，２００８，２００９；吕达仁等，１９９４，

２００３，２００９；刘毅等，２００９；Ｔｉａｎ，ｅｔａｌ，２００９；Ｘｉｅ，ｅｔ

ａｌ，２００８）。政府间气候变化专门委员会（ＩＰＣＣ）２００７

年的报告指出，在未来几十年地面甲烷的排放还会

继续增加。因此，研究未来大气中甲烷的增加对平

流层水汽和全球臭氧的影响对深入理解未来气候的

变化具有重要的意义。

甲烷可以被氧化生成水汽，这正是平流层水汽

的重要来源之一。与甲烷相比，其他烃类化合物的

化学反应对平流层水汽的贡献是可以被忽略的

（Ｗｕｅｂｂｌｅｓ，ｅｔａｌ，２００２）。从１８世纪中期开始，大

气中甲烷的平均体积分数已从７００×１０－６上升到现

在的１７５０×１０－６，其值增长了一倍之多。从理论上

来讲，１ｍｏｌ甲烷分子可以转化为２ｍｏｌ水汽分子

（甲烷的氧化反应：ＣＨ４＋２Ｏ２→２Ｈ２Ｏ＋ＣＯ２）。但

是，由于大气中复杂的化学作用以及反应环境的影

响，实际上一个甲烷分子并不能完全转化为水汽。

Ｔｉａｎ等（２００６）发现在平流层１ｍｏｌ甲烷分子大致

可以转化为１．４ｍｏｌ水汽分子。从２０世纪７０年代

至２０００年，平流层水汽在不断增长（Ｏｌｔｍａｎｓ，ｅｔ

ａｌ，２０００；Ｒａｎｄｅｌ，ｅｔａｌ，２００４；Ｒｏｓｅｎｌｏｆ，ｅｔａｌ，

２００１），为了理解导致平流层水汽增长的原因，科学

家们提出了一系列的理论（Ｊｏｓｈｉ，ｅｔａｌ，２００３；Ｒｏｃｋ

ｍａｎｎ，ｅｔａｌ，２００４；Ｒｏｓｅｎｌｏｆ，２００３；Ｓｈｅｒｗｏｏｄ，

２００２），其中，包括甲烷排放的增加。但是，甲烷在过

去几十年的增加趋势也不足以解释水汽的增长趋

势。后来的研究认为，对流层向平流层水汽传输的

增强也是平流层水汽增加的一个主要原因（Ｔｉａｎ，

ｅｔａｌ，２００６；Ｒｏｓｅｎｌｏｆ，２００３）。Ｒｏｃｋｍａｎｎ等（２００４）

的研究则发现，平流层中卤族化合物、臭氧浓度的变

化会改变甲烷的氧化效率。另一方面，甲烷作为一

种温室气体，其浓度的变化会改变对流层顶的高度

和温度，进而影响从对流层进入平流层的水汽量。

因此，甲烷对平流层水汽的影响涉及复杂的化学辐

射动力的反馈过程，未来甲烷的增加对平流层水汽

的影响还是一个很受争议的问题。

甲烷可通过辐射效应和化学效应两方面对臭氧

产生影响。辐射效应主要是通过改变大气温度影响

臭氧的生成和分解速度，化学效应则主要是通过参

与生成和消耗臭氧化学反应从而造成臭氧浓度的变

化。其中，化学效应又可以分为直接效应和间接效

应。就直接效应而言，在对流层中，甲烷会在 ＮＯｘ

的作用下与ＯＨ反应生成臭氧。而在平流层中，甲

烷主要通过与活性氯发生气相化学反应，生成稳定

的氯化氢而消耗活性氯，使活性氯对臭氧气相分解

反应（净反应：２Ｏ３→３Ｏ２）的催化作用减弱，而导致

平流层臭氧浓度增多（Ｆｕｇｌｅｓｔｖｅｄｔ，ｅｔａｌ，１９９６；Ｌｅ

ｌｉｅｖｅｌｄ，ｅｔａｌ，１９９８；Ｗｕｅｂｂｌｅｓ，ｅｔａｌ，２００２；Ｃｈｉｐｐｅｒ

ｆｉｅｌｄ，ｅｔａｌ，２００３；Ｃｒｕｔｚｅｎ，１９７４；Ｄｅｎｔｅｎｅｒ，ｅｔａｌ，

２００５；Ｓｔｏｒｄａｌ，ｅｔａｌ，１９８７）。特别是在南极平流层

低层，甲烷增加将使更多的活性氯与甲烷反应生成

稳定的氯化氢，导致这里的臭氧损耗减弱，从而对南

极地区平流层低层的臭氧恢复产生重要的影响。对

于甲烷产生的间接效应，主要是由甲烷在平流层中

被氧化后生成的平流层水汽对臭氧的影响所造成

的。因为平流层水汽可以分解为 ＯＨ 直接消耗臭

氧，也可以通过辐射冷却平流层而减缓臭氧的分解

速度（Ｔｉａｎ，ｅｔａｌ，２００９）。

蒙特利尔议定书签订以后，大气中氯化物等臭

氧损耗物质（ＯＤＳｓ）在逐渐减少，而甲烷在未来５０
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年可能会继续显著增加（ＷＭＯ，２００７），甲烷对臭氧

的影响会变得越来越重要。过去一些模拟研究表

明，增加甲烷排放将增加对流层和平流层的臭氧浓

度（Ｗｕｅｂｂｌｅｓ，ｅｔａｌ，２００２；Ｏｗｅｎｓ，ｅｔａｌ，１９８２，

１９８５；Ｉｓａｋｓｅｎ，ｅｔａｌ，１９８６）。然而在此前的研究中

由于模式性能所限，甲烷增加引起的复杂辐射化

学动力反馈并没有在模式中得到很好地体现，其模

拟结果还需要用更完善的化学气候模式进一步验

证，而且，甲烷变化后产生的辐射和化学效应以及化

学效应中的直接和间接效应分别对臭氧变化的贡献

并未被详细讨论。本文利用目前较为完备的大气化

学模式 ＷＡＣＣＭ３研究未来甲烷排放增加对平流层

水汽和全球臭氧的影响，定量估算甲烷排放增加造

成的平流层水汽变化并诊断南北半球平流层中甲烷

转化为水汽的效率，并分析了甲烷排放增加引起的

辐射和化学效应对全球臭氧变化的贡献。

２　数值模式与试验

ＷＡＣＣＭ模式是基于 ＮＣＡＲ的ＣＡＭ 模式发

展的一个大气化学气候模式，ＷＡＣＣＭ３包含了

ＣＡＭ３模式所有的物理参数化过程，此外，还考虑

了高层大气中的分子扩散过程、长波与短波加热过

程、极光过程、离子拖曳、焦耳加热以及光化学等过

程。相对于ＣＡＭ３模式，ＷＡＣＣＭ３模式具有更完

善的重力波拖曳以及垂直扩散参数化过程。ＷＡＣ

ＣＭ３的化学模块来自于一个三维化学传输模式

（ＭＯＺＡＲＴ，ｈｔｔｐ：∥ｇｃｔｍ．ａｃｄ．ｕｃａｒ．ｅｄｕ／ｍｏｚａｒｔ）

（Ｂｒａｓｓｅｕｒ，ｅｔａｌ，１９９８；Ｈａｕｇｌｕｓｔａｉｎｅ，ｅｔａｌ，１９９８；

Ｈｏｒｏｗｉｔｚ，ｅｔａｌ，２００３）。关于 ＷＡＣＣＭ３模式的详

细介绍可参考 Ｇａｒｃｉａ等（２００７）文章。作为一个全

球模式，ＷＡＣＣＭ３模式垂直高度从地面１０００ｈＰａ

扩展到高空４．５×１０－６ｈＰａ（大约１４５ｋｍ）。像

ＣＡＭ３模式一样，ＷＡＣＣＭ３在１００ｈＰａ以下使用

的是地形追随坐标系，而在１００ｈＰａ以上则使用垂

直坐标系。其垂直分辨率在６５ｋｍ以上为３．５ｋｍ，

在平流层顶（５０ｋｍ）附近是１．７５ｋｍ，在平流层以及

对流层中约为１．１ｋｍ。

利用此模式共设计了１个控制试验和４个敏感

性试验（表１），模式的水平分辨率取为４°×５°。控

制试验Ｅ１中，二氧化碳、甲烷、氯、溴等１４种物质

的月变化地表排放采用ＩＰＣＣ２００７报告 Ａ１Ｂ情景

中从１９９６—２０００年５年平均的月平均值，而海面温

度（ＳＳＴ）的月变化值则使用了观测得到的１９９６—

２０００ 年 ５ 年 平 均 的 月 海 面 温 度 资 料 平 均 值

（Ｒａｙｎｅｒ，ｅｔａｌ，２００３）。根据ＩＰＣＣ２００７报告 Ａ１Ｂ

情景，大气中甲烷的含量在２０５０年相对２０００年增

加约５０％，为了研究甲烷增加对水汽的影响，在其

他条件相对于控制试验完全相同的情况下，在试验

Ｅ２中甲烷的地表排放量人为增加５０％。试验Ｅ３

与试验Ｅ２相同，但是，在 ＷＡＣＣＭ３的辐射模块中

除去了甲烷增加５０％所产生的辐射效应。试验Ｅ４

和Ｅ５分别为氯化物和溴化物的排放相对于２０００

年减少５０％。所有数值试验进行了１８年的模拟，

去掉前３年作为模式的起转时间，后１５年的输出数

据用于分析。

表１　各数值试验的设计

Ｔａｂｌｅ１　Ｔｈｅｃｏｎｆｉｇｕｒａｔｉｏｎｉｎｔｈｅｍｏｄｅｌｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔｓ

试验 设计情景

Ｅ１ 控制试验，２０００年温室气体排放量

Ｅ２ 甲烷排放相对于２０００年增加５０％

Ｅ３ 甲烷排放相对于２０００年增加５０％ （只在化学模块中增加）

Ｅ４ 氯化物的排放相对于２０００年减少５０％

Ｅ５ 溴化物的排放相对于２０００年减少５０％

３　甲烷排放增加对平流层水汽的影响

图１首先给出了在２０００年温室气体排放量基

础上甲烷排放增加５０％以后，１００ｈＰａ以上水汽含

量的变化。甲烷排放增加５０％将使平流层高层

（１—３０ｈＰａ）水汽体积分数增加１．２×１０－６—１．４×

１０－６，在平流层中层 （３０—７０ｈＰａ）水汽将增加

０．６×１０－６—１．０×１０－６，而在平流层低层（７０—１００

ｈＰａ）水汽只增加０．２×１０－６—０．４×１０－６。计算平

流层（１—１００ｈＰａ）整层的水汽平均增加量发现，平

流层水汽大约增加了０．８×１０－６。对应图１ａ，图１ｂ

给出了甲烷排放增加５０％后水汽的百分比变化。

可以看到，在平流层高层水汽增加了２５％，在平流

层中层水汽增加了１０％—２０％，而在平流层低层水

汽只增加了５％。图１ａ、ｂ说明了在平流层低层甲

烷增加对水汽的贡献确实比较小（Ｔｉａｎ，ｅｔａｌ，

２００６）。在平流层上层，甲烷增加导致的水汽变化的

空间分布存在明显的类似于甲烷双峰结构特征

（Ｊｏｎｅｓ，ｅｔａｌ，１９８４；Ｇｒａｙ，ｅｔａｌ，１９８６）。值得指出

的是，平流层甲烷空间分布上的双峰结构通常认为

是由热带平流层内准两年振荡（ＱＢＯ）和准半年振

荡（ＳＡＯ）造成的（Ｇｒａｙ，ｅｔａｌ，１９８６）。但是，在模拟

试验中并不能模拟出热带平流层内的准两年振荡信

号，这说明甲烷增加导致的水汽变化存在双峰结构

可能主要与热带平流层内的准半年振荡有关。图
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１ｃ、ｄ、ｅ、ｆ则给出了甲烷排放增加在不同季节对平流

层水汽的影响。可以看到，在四个季节中平流层水

汽的变化特征基本是一致的。值得注意的是，甲烷

的增加使夏季（南半球冬季）南极平流层低层出现了

一个水汽负异常。在南极平流层低层，水汽通过冷

凝形成极地平流层云（ＰＳＣ）或者冷凝沉降到对流层

中导致这里的水汽发生变化。当甲烷排放增加以

后，南极平流层低层的温度会因为甲烷的辐射冷却

而降低，并在夏季（南半球冬季）冷却效应达到最强，

这样会形成更多的极地平流层云，使水汽的冷凝沉

降效应变得更显著，从而减少这里的水汽含量。图

２是甲烷排放增加５０％以后，南极平流层低层温度、

极地平流层云面积和水汽在夏季和秋季（南半球的

冬季和春季）的变化，甲烷的增加将在夏季（南半球

冬季）使南极的温度显著降低（图２ａ）。由于水汽冷

凝过程的增强，形成了更多的极地平流层云（图

２ｂ），从而导致水汽在这个时期的显著减少（图２ｃ）。

南极平流层低层温度在夏季之后显著增加（图２ａ），

其原因主要与甲烷变化引起的南极平流层低层臭氧

变化有关，这将在下一节的分析中说明。

图１　试验Ｅ２相对于Ｅ１的１００ｈＰａ以上水汽含量的变化（ａ，等值线间隔为０．１×１０－６），水汽的百分比变化（ｂ）

以及冬季（ｃ）、春季（ｄ）、夏季（ｅ）、秋季（ｆ）的水汽百分比变化（等值线间隔为３％。实线为正值，虚线为负值）

Ｆｉｇ．１　Ｌａｔｉｔｕｄｅｈｅｉｇｈｔｃｒｏｓｓｓｅｃｔｉｏｎｓｏｆｔｈｅｃｈａｎｇｅ（ａ），ｐｅｒｃｅｎｔａｇｅｏｆｃｈａｎｇｅ（ｂ），ｃｈａｎｇｅｉｎｗｉｎｔｅｒ（ｃ），

ｃｈａｎｇｅｉｎｓｐｒｉｎｇ（ｄ），ｃｈａｎｇｅｉｎｓｕｍｍｅｒ（ｅ），ａｎｄｃｈａｎｇｅｉｎａｕｔｕｍｎ（ｇ）ｏｆｗａｔｅｒｖａｐｏｒａｂｏｖｅ１００ｈＰａ

ｂｅｔｗｅｅｎＥ２ａｎｄＥ１（Ｃｏｎｔｏｕｒｓａｒｅｉｎｔｈｅｉｎｔｅｒｖａｌｏｆ０．１×１０－６ｆｏｒ（ａ）．Ｔｈｅｃｏｎｔｏｕｒｓａｒｅｉｎｔｈｅｉｎｔｅｒｖａｌｏｆ

３％ｆｏｒ（ｂ），（ｃ），（ｄ），（ｅ）ａｎｄ（ｆ）．Ｓｏｌｉｄ（ｄａｓｈｅｄ）ｌｉｎｅｓｒｅｐｒｅｓｅｎｔｐｏｓｉｔｉｖｅ（ｎｅｇａｔｉｖｅ）ａｎｏｍａｌｉｅｓ）
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图２　试验Ｅ２相对于Ｅ１，南极（９０°—７０°Ｓ）　　　
平流层低层温度（ａ，等值线间隔为０．５Ｋ），　　　
平流层极地云面积（ｂ，等值线间隔为０．３ｋｍ２）　　　

和水汽（ｃ，等值线间隔为０．１×１０－６）　　　
在夏季和秋季（南半球冬季和春季）的变化　　　

Ｆｉｇ．２　ＰｒｅｓｓｕｒｅｔｉｍｅｃｒｏｓｓｓｅｃｔｉｏｎｓｏｆｔｈｅＡｎｔａｒｃｔｉｃａｖｅｒａｇｅｄ　　　
（７０°—９０°Ｓ）ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ（ａ），ｔｈｅｐｏｌａｒｓｔｒａｔｏｓｐｈｅｒｉｃ　　　
ｃｌｏｕｄａｒｅａ（ｂ），ａｎｄｗａｔｅｒｖａｐｏｒ（ｃ）ｄｉｆｆｅｒｅｎｃｅｓｂｅｔｗｅｅｎ　　　

Ｅ２ａｎｄＥ１ｆｏｒｔｈｅｓｕｍｍｅｒａｎｄａｕｔｕｍｎ　　　
（Ｔｈｅｃｏｎｔｏｕｒｓａｒｅｉｎｔｈｅｉｎｔｅｒｖａｌｏｆ０．５Ｋｆｏｒ（ａ），　　　

０．３ｋｍ２ｆｏｒ（ｂ）ａｎｄ０．１×１０－６ｆｏｒ（ｃ））　　　

　　根据甲烷增加５０％以后，平流层甲烷的消耗量

与平流层水汽变化量，即可估计平流层中甲烷氧化

为水汽的转化率。利用试验Ｅ１和Ｅ２中模式输出

的甲烷质量混合比，可以计算甲烷排放增加５０％

后，热带对流层顶甲烷的增加量，这也就是将从热带

对流层进入平流层的甲烷的增加量。其值减去平流

层中甲烷平均的增加量即可得到由于化学反应消耗

的甲烷量，而根据平流层水汽的平均增加量和甲烷

的平均消耗量的比值即可估计甲烷氧化为水汽的比

率。进一步根据模式输出结果分析平流层中甲烷氧

化为水汽的转化率后发现，在北半球平流层１ｍｏｌ

甲烷分子大约可以转化为１．６３ｍｏｌ水汽分子，而在

南半球平流层１ｍｏｌ甲烷分子大约可以转化为

１．８２ｍｏｌ水汽分子。这说明南半球甲烷转化为水汽

的效率要比北半球更高，这可能与南半球平流层水

汽含量要相对于北半球低，从而促进了甲烷在南半

球平流层中的氧化。Ｔｉａｎ等（２００６）用一个化学气

候模式模拟分析指出，平流层中１ｍｏｌ甲烷分子大

概可以转化为１．４ｍｏｌ水汽分子。此处得到的结果

比其略大一点，这可能是两个研究所用的模式中化

学反应过程的处理不完全一样造成的。

４　甲烷排放增加导致的全球臭氧变化

图３表明试验Ｅ２相对于控制试验Ｅ１的平流

层臭氧百分比变化（图３ａ）以及全球臭氧柱总量

（ＴＣＯ）百分比变化（图３ｂ）。对流层中约有５％的

甲烷会穿越对流层顶到达平流层（Ｇｅｔｔｅｌｍａｎ，ｅｔａｌ，

１９９７），其中的大部分甲烷被氧化产生 Ｈ２Ｏ，而大约

有９％的甲烷会与活跃的氯化物反应生成稳定的氯

化氢化合物（ＣＨ４＋Ｃｌ→ＨＣｌ＋ＣＨ３）（Ｂｒｅｎｎｉｎｋｍｅｉ

ｊｅｒ，ｅｔａｌ，１９９５），从而减弱活性氯对臭氧的催化分

解反应，使平流层臭氧增加。从图３ａ中可以看到，

除了平流层顶附近和热带中低平流层区域，平流层

大部分地区的臭氧都因为甲烷排放增加而增加了，

增加幅度约为２％。甲烷除了与活性氯反应外，还

可以通过其他一些相对次要的化学过程影响平流层

臭氧。在热带平流层中低层ＮＯｘ相对较少，甲烷分

解生成的大量 ＨＯｘ 不能被 ＮＯｘ 消耗完全，这些多

余的ＨＯｘ与臭氧反应消耗臭氧，使得这一带臭氧有

微弱的减少。在１ｈＰａ以上，由于氧原子的富集，其

与甲烷反应生成的 ＨＯｘ 过多，ＨＯｘ 与臭氧反应会

导致臭氧的大量消耗。因此，在１ｈＰａ以上臭氧也

是减少的。此处模拟的甲烷排放增加导致的臭氧变

化形式与已有研究的模拟结果基本一致（Ｗｕｅｂ

ｂｌｅｓ，ｅｔａｌ，２００２）。图３ａ中一个有意思的特征是，

地面甲烷排放的增加对南半球高纬度地区平流层中

低层臭氧有非常显著的影响。当甲烷排放增加

５０％时，南极平流层低层的臭氧约增加１２％，而在

北极平流层低层臭氧的变化并不显著。需要说明的

是，在对流层由于ＮＯｘ含量较高，甲烷在氧化的过
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图３　试验Ｅ２相比于Ｅ１在２００ｈＰａ以上纬向平均的臭氧百分比变化（ａ）和

全球臭氧柱总量的季节性百分比变化（ｂ）（等值线间隔为２％，实线为正值，虚线为负值）

Ｆｉｇ．３　Ｌａｔｉｔｕｄｅｈｅｉｇｈｔｃｒｏｓｓｓｅｃｔｉｏｎｏｆｔｈｅｐｅｒｃｅｎｔａｇｅｏｆｃｈａｎｇｅｉｎｏｚｏｎｅａｂｏｖｅ２００ｈＰａ（ａ）ａｎｄｔｈｅ

ｓｅａｓｏｎａｌｄｉｆｆｅｒｅｎｃｅｉｎｔｈｅＴＣＯ（ｂ）ｂｅｔｗｅｅｎＥ２ａｎｄＥ１

（Ｔｈｅｃｏｎｔｏｕｒｓａｒｅｉｎｔｈｅｉｎｔｅｒｖａｌｏｆ２％；ｓｏｌｉｄ（ｄａｓｈｅｄ）ｌｉｎｅｓｒｅｐｒｅｓｅｎｔｐｏｓｉｔｉｖｅ（ｎｅｇａｔｉｖｅ）ａｎｏｍａｌｉｅｓ）

程中会有臭氧生成。地面排放的甲烷增加５０％使

热带对流层的臭氧增加约２０％，而使北半球中高纬

度地区对流层的臭氧增加约８％（图略）。从图３ｂ

可以看出，甲烷排放增加５０％将使中低纬度地区臭

氧柱总量增加２％左右，甲烷排放增加５０％使得南

极的臭氧柱总量在秋季（南半球春季）显著增加，最

大增加幅度达２１％，但是，在北极的臭氧柱总量变

化相对要小得多。在以前的模拟研究中并没有发现

这个现象（Ｗｕｅｂｂｌｅｓ，ｅｔａｌ，２００２；Ｉｓａｋｓｅｎ，ｅｔａｌ，

１９８６），这是因为 ＷＡＣＣＭ３模式中化学过程的描述

相比于先前的模式能更全面地反映出大气中各种化

学过程。

　　图４ａ给出了甲烷排放增加５０％后大气的温度

变化，而图４ｂ给出了单纯由甲烷增加的辐射效应引

起的温度异常。从图４ａ可以看到，甲烷的增加使平

流层大部分区域温度都降低了，但是，在南极平流层

低层、热带平流层高层以及对流层顶附近引起温度

升高，特别是在南极平流层低层温度正异常可以达

到１．４Ｋ。南极平流层低层的这种显著增温主要是

由甲烷增加导致的臭氧增加产生的短波辐射加热造

成的，这个问题将会在后文详细分析。温度变化的

空间分布形式与 Ｍｙｈｒｅ等（２００７）用 ＨＡＬＯＥ资料

所估计的甲烷增加导致的平流层温度变化分布形式

基本是一致的。而甲烷增加单纯的辐射效应会导致

全球平流层温度降低，其冷却效应在南极平流层中

层最为明显，可以达到０．６Ｋ，而且，在北半球高纬

度地区的平流层温度也有较为明显的降低。温室气

体的辐射冷却效应可减缓平流层中损耗臭氧的反应

速率进而导致平流层臭氧浓度升高（Ｔｉａｎ，ｅｔａｌ，

２００９）。图５ａ给出了由于甲烷排放增加５０％，其单

图４　２００ｈＰａ以上纬向平均的温度变化

（ａ．试验Ｅ２相比于Ｅ１，ｂ．试验Ｅ２相比于Ｅ３；等值线间隔为０．２Ｋ，实线为正值，虚线为负值）

Ｆｉｇ．４　Ｌａｔｉｔｕｄｅｈｅｉｇｈｔｃｒｏｓｓｓｅｃｔｉｏｎｏｆｔｈｅｃｈａｎｇｅｉｎｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅａｂｏｖｅ２００ｈＰａ

（ａ．ｂｅｔｗｅｅｎＥ２ａｎｄＥ１，ｂ．ｂｅｔｗｅｅｎＥ２ａｎｄＥ３；

Ｃｏｎｔｏｕｒｓａｒｅｉｎｔｈｅｉｎｔｅｒｖａｌｏｆ０．２Ｋ，ｓｏｌｉｄ（ｄａｓｈｅｄ）ｌｉｎｅｓｒｅｐｒｅｓｅｎｔｐｏｓｉｔｉｖｅ（ｎｅｇａｔｉｖｅ）ａｎｏｍａｌｉｅｓ）
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纯辐射效应对平流层臭氧浓度的影响，在整个平流

层，大部分区域臭氧浓度都有所增加，增加幅度不到

２％。但是，在南极平流层低层，臭氧却明显减少了，

最大减少幅度能达到４％以上。这是由于在南极平

流层低层，甲烷增加造成的辐射冷却使这里形成了更

多的极地平流层云，从而加强了这里的非均相化学反

应，生成了更多的活性臭氧消耗物（活性氯和活性

溴），这会分解更多的臭氧，造成这里臭氧浓度减少。

图５ｂ给出了由于甲烷排放增加５０％，其单纯的辐射

效应引起的全球臭氧柱总量在不同季节的百分比变

化，除了南半球高纬度地区，全球臭氧柱总量都在增

加。在北极，臭氧柱总量增加幅度可以达到约４％。

但是，在南极臭氧柱总量最大可减少６％以上。

　　甲烷增加的化学效应引起的臭氧变化可以由甲

烷增加造成的臭氧总变化量减去辐射效应引起的臭

氧变化得到。图６给出了甲烷排放增加５０％后，其

化学效应导致的平流层臭氧浓度百分比变化和全球

臭氧柱总量在不同季节的百分比变化。可以看到，

甲烷增加的化学效应造成的平流层臭氧和臭氧柱总

量变化在空间分布上与臭氧总变化基本一致（图

３）。只是在南极，化学效应引起的臭氧增加量比总

变化更大，臭氧增加幅度能达到２０％以上（图６ａ、

ｂ）。而在北极，化学效应引起的臭氧增加量比总变

化要小。图６也说明了甲烷增加其化学效应主要对

南极的臭氧有影响，而其辐射效应对南极和北极的

臭氧影响程度基本一样。

图５　同图３，但为试验Ｅ２相比于Ｅ３

Ｆｉｇ．５　ＡｓｉｎＦｉｇ．３ｂｕｔｆｏｒｔｈｅｄｉｆｆｅｒｅｎｃｅｂｅｔｗｅｅｎＥ２ａｎｄＥ３

图６　同图３，但为试验Ｅ３相比于Ｅ１

Ｆｉｇ．６　ＡｓｉｎＦｉｇ．３ｂｕｔｆｏｒｔｈｅｄｉｆｆｅｒｅｎｃｅｂｅｔｗｅｅｎＥ３ａｎｄＥ１

　　甲烷增加的化学效应对臭氧有两方面的影响：

一是通过直接参与臭氧生成和损耗有关的化学反应

改变臭氧的浓度，这一影响可称之为直接化学效应；

二是通过甲烷的氧化过程增加平流层的水汽，再由

水汽变化影响臭氧的浓度，这一影响可认为是间接

化学效应。上述分析表明，当甲烷地面排放量相对
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于２０００年温室气体的排放标准增加５０％时，将使

平流层水汽体积分数平均增加０．８×１０－６，根据

Ｔｉａｎ等（２００９）给出的平流层水汽增加引起的全球

臭氧柱总量变化，可以估算这０．８×１０－６水汽增长

导致的全球臭氧柱总量变化，即甲烷间接化学效应

造成的臭氧变化。表２给出了甲烷排放增加５０％

后，不同纬度带净的臭氧柱总量百分比变化、辐射效

应导致的臭氧柱总量百分比变化、化学效应导致的

臭氧柱总量百分比变化、间接化学效应和直接化学

效应导致的臭氧柱总量百分比变化。说明当地表甲

烷排放增加５０％时，中低纬度地区的臭氧柱总量净

增加约２．０％，北极增加３．８％，而南极增加８．０％。

其中，整个北半球和南半球中低纬度地区的臭氧柱

总量增加是由于甲烷的化学效应导致的，而甲烷的

辐射效应贡献相对较少。但是，在南半球高纬度地

区，辐射效应对臭氧柱总量的变化呈显著的负贡献，

使臭氧柱总量减少了约４％，而甲烷的化学效应使

这一地区臭氧柱总量增加１２．３％。就甲烷增加的

化学效应导致的臭氧变化而言，在整个南半球和北

半球低纬度地区，化学效应引起的臭氧增加主要是

直接化学效应导致的，而在北半球中高纬度地区，间

接化学效应也对臭氧的增加起了不可忽视的作用。

特别是在北极，间接化学效应甚至超过了直接化学

效应对臭氧增加的影响。

表２　甲烷排放增加５０％后不同效应对全球臭氧柱总量的影响

Ｔａｂｌｅ２　ＴｈｅｅｆｆｅｃｔｓｏｎｔｈｅｇｌｏｂａｌＴＣＯａｆｔｅｒａｎｉｎｃｒｅａｓｅｉｎｍｅｔｈａｎｅｅｍｉｓｓｉｏｎｓｂｙ５０％

不同效应 ９０°—６０°Ｓ ６０°—３０°Ｓ ３０°Ｓ—３０°Ｎ ３０°—６０°Ｎ ６０°—９０°Ｎ

ＣＨ４增加 ８．０％ ２．２％ １．２％ ２．５％ ３．８％

ＣＨ４辐射效应 －４．３％ ０．４％ ０．３％ ０．４％ ０．８％

ＣＨ４化学效应 １２．３％ １．８％ ０．９％ ２．１％ ３．０％

ＣＨ４直接化学效应 １２．７％ １．５％ ０．７％ １．１％ １．２％

ＣＨ４间接化学效应 －０．４％ ０．３％ ０．１％ １．０％ １．８％

　　在前面的讨论中已指出，甲烷排放增加５０％将

使南极臭氧显著增加，表２则表明甲烷增加导致的

南极臭氧变化主要归因于其直接化学效应。从图

３ｂ可以看出，甲烷增加导致的臭氧显著增加是在秋

季（南半球春季）。为了进一步了解甲烷增加对南极

平流层臭氧的影响机理，图７给出了地表甲烷排放

增加５０％后平流层低层南极地区（９０°—７０°Ｓ）平均

的臭氧、温度、净加热率（短波加热率加上长波加热

率）、极地平流层云面积、活性氯、氧化氯、氧化溴和

活性溴在秋季和冬季（南半球春季和夏季）的百分比

变化。从图７ａ可以看到，在南极平流层中低层

３０—１００ｈＰａ，臭氧的浓度从１０月开始显著增加，并

持续到１１月。当大气中甲烷的含量增加时，因非均

相化学反应生成的部分活性氯会与增加的甲烷反应

生成稳定的氯化氢。这将减弱活性氯对臭氧的催化

分解作用，使臭氧的含量增加。当臭氧的含量增加

以后，增强了大气对紫外辐射的吸收，使极涡的温度

上升。极涡温度的升高，加速了甲烷和活性氯的反

应（Ｗａｔｓｏｎ，ｅｔａｌ，１９７６），降低活性氯含量。另一方

面，当极涡温度上升至一定程度以后，极涡里的极地

平流层云会减少，这就减弱了非均相化学反应，降低

了活性氯的生成量，进一步使大气中活性氯的含量

减少，从而减弱对臭氧的损耗。因此，甲烷增加首先

导致活性氯的减少，使臭氧增加，增加的臭氧又引起

温度升高，而升高的温度不但促使了甲烷与活性氯

的反应，同时也减少了极地平流层云，这两个过程对

活性氯的减少，将显著减缓臭氧的损耗，使臭氧增

加。图７ｅ、ｄ清楚地表明，在秋季（南半球春季）南极

平流层中低层（３０—１００ｈＰａ），活性氯和极地平流层

云在地表甲烷排放增加５０％后大幅度减少，而净的

加热率和温度都有显著增加（图７ｃ、ｂ）。图７ｅ表

明，活性氯的显著减少只发生在１０月，这说明１１月

臭氧的显著增加应该还受其他过程的影响。活性氯

对臭氧的催化反应中会生成大量氧化氯，部分氧化

氯将会与氧化溴生成活性溴。Ｎｅｗｍａｎ等（２００４）研

究表明，活性溴也是南极臭氧洞形成催化臭氧分解

的重要因素之一。因为活性氯的减少，生成的氧化

氯也会大量减少（图７ｆ），这减弱了氧化氯与氧化溴

的反应，使更多的氧化溴留在空气中（图７ｇ），导致

活性溴的生成大量减少（图７ｈ）。图７ｈ显示，从１０

月开始，活性溴在南极平流层中低层（３０—１００ｈＰａ）

显著减少，并在１１月减少程度达到最大。这样活性

溴在１１月的大幅度减少应该对１１月南极平流层臭

氧显著增加起了重要作用。
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图７　试验Ｅ２相对于Ｅ１，南极地区（９０°—７０°Ｓ）平流层中低层臭氧（ａ）、温度（ｂ）、净加热率（ｃ）、极地平流层

云面积（ｄ）、活性氯（ｅ）、氧化氯（ｆ）、氧化溴（ｇ）和活性溴（ｈ）异常在秋季和冬季（南半球春季和夏季）的变化
（ａ、ｅ、ｆ、ｇ、ｈ的等值线单位：％，ｂ的等值线间隔为１Ｋ，ｃ的等值线间隔为１．５Ｋ／ｓ，

ｄ的等值线间隔为０．３ｋｍ２；实线为正值，虚线为负值）

Ｆｉｇ．７　Ｃｈａｎｇｅｓｉｎｏｚｏｎｅ（ａ），ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ（ｂ），ｎｅｔｈｅａｔｉｎｇｒａｔｅ（ｃ），ＰＳＣａｒｅａ（ｄ），ａｃｔｉｖｅＣＬ（ｅ），ＣＬＯ（ｆ），

ＢＲＯ（ｇ）ａｎｄａｃｔｉｖｅＢｒ（ｈ）ｉｎｔｈｅＡｎｔａｒｃｔｉｃ（９０°－７０°Ｓ）ａｕｔｕｍｎａｎｄｗｉｎｔｅｒ（Ｃｏｎｔｏｕｒｓａｒｅｉｎ％ｆｏｒ（ａ），（ｅ），（ｆ），（ｇ）

ａｎｄ（ｈ），１Ｋｆｏｒ（ｂ），１．５Ｋ／ｓｆｏｒ（ｃ），ａｎｄ０．３ｋｍ２ｆｏｒ（ｄ）．

Ｓｏｌｉｄ（ｄａｓｈｅｄ）ｌｉｎｅｓｒｅｐｒｅｓｅｎｔｐｏｓｉｔｉｖｅ（ｎｅｇａｔｉｖｅ）ａｎｏｍａｌｉｅｓ）

　　为了进一步了解甲烷增加导致的化学过程异常

对南极臭氧的影响，图８ａ、ｂ给出了在南极平流层低

层臭氧变化最显著的时期（１０和１１月），甲烷增加

后臭氧异常与活性氯和活性溴异常的相关。１０月

（图８ａ），臭氧异常与活性氯以及活性溴异常有很好

的负相关。而１１月（图８ｂ），臭氧异常只与活性溴
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异常有很强的负相关。活性氯和活性溴异常与臭氧

异常的较强相关进一步说明甲烷增加引起的化学效

应是影响南极平流层低层臭氧变化的主要因素之

一。１０月，臭氧的增加是活性氯和活性溴减少共同

造成的，而１１月则主要是活性溴减少的作用。

　　众所周知，消耗平流层和南极臭氧的损耗物质

主要是人类排放的佛利昂气体，但是蒙特利尔条约

的签署使得人类排放的佛利昂气体逐年减少

（ＷＭＯ，２００７）。ＩＰＣＣ２００７报告的温室气体排放情

景Ａ１Ｂ中，到２０５０年前后氯化物和溴化物的排放

量相对现在将会减少约５０％。图９给出了氯化物

和溴化物的排放量相比于２０００年减少５０％对大气

臭氧的影响。对比图３和图９可以看到，氯化物排

放的减少对臭氧的影响是最为显著的，在平流层中，

图８　南极（９０°—７０°Ｓ）平流层中低层（３０—１００ｈＰａ）１０月（ａ）、１１月（ｂ）臭氧、

活性氯和活性溴异常在１５个模拟年的变化

（数据已经正交化，氯和溴的异常值×（－１）；异常为试验Ｅ２减去试验Ｅ１）

Ｆｉｇ．８　Ｖａｒｉａｔｉｏｎｓｏｆｏｚｏｎｅ，ａｃｔｉｖｅＣＬａｎｄａｃｔｉｖｅＢＲａｎｏｍａｌｉｅｓｉｎＯｃｔｏｂｅｒａｎｄＮｏｖｅｍｂｅｒｄｕｒｉｎｇｔｈｅ１５ｍｏｄｅｌ

ｙｅａｒｓａｔｔｈｅＡｎｔａｒｃｔｉｃｍｉｄｌｏｗｅｒｓｔｒａｔｏｓｐｈｅｒｅ（９０°－７０°Ｓ，３０－１００ｈＰａ）

（ＴｈｅｎｏｒｍａｌｉｚｅｄａｎｏｍａｌｉｅｓａｒｅｂｅｔｗｅｅｎＥ２ａｎｄＥ１ｗｈｉｃｈａｒｅｍｕｌｔｉｐｌｉｅｄｂｙ－１）

图９　ａ、ｃ同图３ａ、ｂ，但为试验Ｅ４相比于Ｅ１，ｂ、ｄ同图３ａ、ｂ，但为试验Ｅ５相比于Ｅ１

Ｆｉｇ．９　Ｆｉｇ．９ａａｎｄ９ｃａｒｅｔｈｅｓａｍｅａｓＦｉｇ．３ａａｎｄ３ｂ，ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙｂｕｔｆｏｒｔｈｅｄｉｆｆｅｒｅｎｃｅｂｅｔｗｅｅｎＥ４ａｎｄ

Ｅ１．Ｆｉｇ．９ｂａｎｄ９ｄａｒｅｔｈｅｓａｍｅａｓＦｉｇ．３ａａｎｄ３ｂ，ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙｂｕｔｆｏｒｔｈｅｄｉｆｆｅｒｅｎｃｅｂｅｔｗｅｅｎＥ５ａｎｄＥ３
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臭氧在南极平流层低层增加近２６％，在平流层高层

臭氧最大增加量能达到１２％（图９ａ）。而对于臭氧

柱总量，氯化物排放减少５０％能使南极臭氧柱总量

增加约５０％（图９ｃ）。对比甲烷增加５０％导致的臭

氧变化与溴化物排放减少５０％造成的臭氧变化可

知，不管是平流层臭氧浓度（图３ａ和９ｂ）或者全球

臭氧柱总量的变化（图３ｂ和９ｄ），甲烷增加对臭氧

的影响程度与溴化物减少对臭氧的影响程度是相当

的。这进一步说明，未来甲烷排放的变化对臭氧层

的恢复具有不可忽视的影响。

５　讨论与结论

使用新一代的大气化学气候模式（ＷＡＣＣＭ３）

研究了甲烷排放增加对平流层水汽和全球臭氧的影

响。结果表明，以２０００年甲烷的地表排放为基准，

当甲烷排放增加５０％时（达到ＩＰＣＣＡ１Ｂ排放情景

中２０５０年的值），平流层中低层水汽体积分数将增

加０．２×１０－６—０．８×１０－６，而平流层高层水汽将增

加１．４×１０－６。平流层水汽平均增加０．８×１０－６。

甲烷增加５０％将使对流层顶温度升高约０．１５Ｋ，导

致从对流层进入平流层的水汽增加０．０９×１０－６，贡

献平流层水汽增加总量的１２％，而甲烷增加的化学

作用贡献平流层水汽增加总量的８８％。甲烷增加

产生的直接辐射效应对平流层残余环流影响并不显

著。甲烷的增加在平流层的辐射冷却效应会使南极

平流层低层夏季（南半球冬季）极涡变得更冷从而产

生更多的极地平流层云，导致这里出现一个水汽低

值。研究还发现，在北半球平流层中１ｍｏｌ甲烷分

子大概可以转化为１．６３ｍｏｌ水汽分子，而在南半球

１ｍｏｌ甲烷分子大概可以转化为１．８２ｍｏｌ水汽分

子。这说明，南半球平流层甲烷转化为水汽的效率

要比北半球高。

对于全球臭氧来讲，甲烷排放增加５０％将使全

球中低纬度地区以及北半球高纬度地区的臭氧柱总

量增加１％—３％，但使南半球高纬度地区臭氧柱总

量增加近８％。其中，约２０％的臭氧变化是由甲烷

变化引起的辐射效应导致的，而８０％的变化是由化

学效应引起的。在甲烷影响臭氧的化学效应中，若

以甲烷直接参与的化学反应对臭氧的影响为直接化

学效应，甲烷氧化产生的水汽对臭氧的影响为间接

化学效应，那么，在整个南半球和北半球低纬度地

区，甲烷增加导致的臭氧增加主要是直接化学效应

导致的，而在北半球中高纬度地区，间接化学效应也

对臭氧的增加起了不可忽视的作用。特别是在北

极，间接化学效应甚至超过了直接化学效应对臭氧

增加的影响。Ｅｙｒｉｎｇ等（２０１０）通过对一系列气候

模式的模拟结果的分析表明，未来南极臭氧柱总量

将会相对比较快速的恢复。本文的分析表明当地表

排放的甲烷增加５０％时，秋季（南半球春季）南极地

区臭氧柱总量最大增加幅度能达到约２１％，未来甲

烷排放增加对臭氧恢复的影响与溴化物排放减少的

影响一样重要，因此，南极的臭氧恢复与未来甲烷排

放的变化应该存在密切的关系。甲烷增加导致的南

极平流层臭氧的显著增加主要是甲烷增加引起的化

学反馈导致的。秋季（南半球春季）南极极涡里极地

平流层云表面发生的与活性氯和溴有关的非均相化

学反应的减弱，在这个化学反馈中起了关键的作用。

在１０月臭氧的增加是活性氯和活性溴减少共同造

成的，而１１月则主要是活性溴减少的作用。
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