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摘　要　基于集合卡尔曼滤波的源反演方法是估计排放源、提高空气质量模拟和预报精度的有效方法。为构建排

放源与污染物浓度之间的误差协方差矩阵，该方法通常需要运行几十次大气化学传输模式。庞大的计算量限制了

该方法的应用，使其无法为实时预报系统快速更新排放源。本研究发展了一种基于集合最优插值的排放源反演方

法。该方法使用历史集合数据构建误差协方差矩阵，仅需一次常规的空气质量模拟便可根据观测模拟差异反演排

放源，从而显著降低计算量。本文使用该方法同化 2015年 1月全国 1107个地面站点观测的 CO小时浓度数据，

结合 2014年 1月的历史集合数据集，估计 2015年 1月全国 15 km分辨率的 CO排放源。该方案反演的全国 CO
排放总量仅比使用 2015年 1月集合数据集的反演量高 1%，表明历史时段与反演时段的气象条件差异对月均 CO
排放的影响有限。使用历史集合数据集更新的排放源再次模拟可将全国 349个独立验证站点的平均低估从

0.74 mg m−3 降至 0.01 mg m−3，均方根误差降低 18%，表明该方法可快速更新排放源并降低其不确定性。
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Abstract　The  emission  inversion  based  on  the  ensemble  Kalman  filter  (EnKF)  is  an  effective  method  for  estimating
emissions and improving air quality modeling and forecasting. However, to construct the error covariance matrix between
the  emissions  and  pollutant  concentrations,  this  method  requires  running  the  chemical  transport  model  tens  of  times,
which  is  computationally  prohibitive  and  limits  its  application  in  updating  the  emissions  for  a  real-time  forecasting
system.  This  study  develops  an  emission  inversion  method  based  on  the  ensemble  optimal  interpolation  (EnOI).  The
proposed  method  calculates  the  error  covariance  matrix  from  historical  ensemble  data  and  requires  only  a  routine  air
quality simulation run for emission inversion from the contrasts between the observations and simulations, thereby greatly
reducing  the  computational  cost.  The  proposed  method  is  applied  to  assimilating  hourly  surface  observations  of  CO
concentrations  at  1107  sites  over  China  in  January  2015.  During  the  experiment,  CO  emissions  in  January  2015  are
estimated at a 15-km horizontal resolution using the historical ensemble dataset for January 2014. The total CO emission
in China estimated by this scheme is only 1% higher than using an ensemble dataset for January 2015, indicating that the
differences  in  meteorological  conditions  between  the  historical  and  estimated  periods  have  a  limited  impact  on  the
inversely estimated monthly CO emission. Simulations with the updated emissions reveal a decrease in the downward bias
of average CO concentrations at 349 independent validation sites from 0.74 mg m−3 to 0.01 mg m−3 and a reduction of the
root-mean-square  error  by  18%.  The  results  suggest  that  the  proposed  method  can  be  used  as  a  fast  emission  updating
scheme to lessen the uncertainties in the emission inventories.
Keywords　Emission inversion, Ensemble optimal interpolation, CO emission

  
1    引言

大气污染源排放清单是大气污染预报最为重要

的基础数据之一，同时也是大气化学传输模式的重

要不确定性来源。Moore and Londergan（2001）定

量研究了空气质量模拟的不确定性来源，结果表明

排放源不确定性最大，占预报不确定性的 25%～

50%，高于气象、边界条件、初始浓度的影响。

Beekmann  and  Derognat（ 2003） 和 Hanna  et  al.
 （1998）的研究同样表明，排放源是模拟不确定性

最重要的来源之一。传统自下而上的源清单构建方

法通过排放因子和活动水平推算排放量（Hao et
al.,  2002）。该方法需要统计大量排放个体信息，

包含每个点源的准确位置。但受有限的资源和实地

信息制约，排放清单更新缓慢且包含较大不确定性

 （ Zhang  et  al.,  2009; 曹国良等 ,  2011; 魏巍等 ,
2011）。近年来发表的排放清单中（Zhang et  al.,
2009; 魏巍等, 2011; Kurokawa et al., 2013; Li et al.,
2017），细颗粒物（ PM2.5）、可吸入颗粒物

 （PM10）的排放不确定性在 100%左右，一氧化

碳（CO）和挥发性有机物（VOCs）的不确定性多

在 50%以上；部分清单的 SO2 不确定性虽可低至

12%，但近年来脱硫设备和散煤管控等措施的实施

使得 SO2 排放大幅下降，更新缓慢的排放清单难

以满足高精度预报预警和减排评估的需求。

随着观测技术的发展，越来越多研究者开始利

用观测数据结合源反演方法估算排放清单（Streets
et al., 2013）。作为先进的同化方法之一，集合卡

尔曼滤波（EnKF）（Evensen,  2003）已经成为校

验和优化清单的重要方法。朱江和汪萍（2006）使

用理想试验探讨了利用 EnKF开展排放源反演的可

行性。Tang et al.（2013）使用该方法反演了北京

及周边的 CO排放，并对比反演前后的模拟结果，

发现源反演可将验证站点偏差降低 48%。Miyazaki
et al.（2017）通过同化多个卫星资料反演多年的地

面 NOx 排放，发现全球 NOx 排放总量在 2005年
[47.9 Tg(N) a−1]至 2014年 [47.5 Tg(N) a−1]之间仅

有少量变化。Peng et al.（2017）使用 EnKF方法同

时同化初始场和排放源，发现排放源反演可大幅提

高长三角和珠三角的夜间 PM2.5预报效果。

虽然基于 EnKF的排放源反演方法可有效提高

源清单精度，但该方法需多次运行大气化学传输模

式，庞大的计算需求限制了其应用范围，使其无法

为实时空气质量预报快速更新排放清单。为减少

EnKF计算量，Evensen（2003）提出其次优方案，

即集合最优插值（EnOI）。该方案利用不同时刻
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的模拟结果构建集合状态，避免多次运行预报模式，

从而大幅降低计算量。该方法在海洋资料同化中得

到广泛应用（Counillon and Bertino, 2009; Oke et al.,
2010; Kaurkin et  al.,  2016）。张金谱等（2014）将

EnOI方法应用于珠三角的 PM10、SO2 和 NO2 浓

度同化，使验证站点的均方根误差降低 32%～42%。

然而常规的 EnOI方法未扰动大气化学传输模式，

难以建立排放强度与污染物浓度之间的误差协方差

矩阵，故而无法直接应用于排放源反演。为建立该

联系，Wang et al.（2016）对排放源进行扰动，使

用扰动后模拟的集合数据计算排放与浓度之间的误

差协方差矩阵，进而反演黑碳排放。该方案每次反

演均需人工合成反演时段的平均气象场，并用其驱

动 24 h的集合模拟。对于长生命周期的污染物，

该方法还需使用更多的计算资源延长集合模拟时段，

从而使排放源扰动信息在模拟浓度中得到充分体现。

为降低源反演的计算量，本文发展了一种基

于 EnOI的排放源快速反演方法。该方法使用历史

集合数据构建误差协方差矩阵，再根据常规的空气

质量观测和模拟浓度反演排放源。相比基于 EnKF
的源反演方法和Wang et al.（2016）的方法，本方

法无需多次使用大气化学传输模式模拟反演时段，

取得可重复使用的历史集合数据集后，仅需一次常

规空气质量模拟即可快速更新排放清单。本文将该

方法应用于主要大气污染物之一的 CO排放源反演。

虽然环境 CO浓度很少超过世界卫生组织的警戒值

 （8 h平均浓度不超过 10 mg m−3）（https://apps.who.int/
iris/handle/10665/260127[2020-04-10]），但它是对

流层臭氧的重要前体物，同时是大气氧化性的主要

控制因素（Dekker et  al.,  2017）。CO的主要清除

方式是被 OH自由基氧化，其生命周期在几周至几

个月之间（Holloway et al., 2000），长短适中的生

命周期使其成为污染传输的常用示踪物（Naeher et
al., 2001）。 

2    方法和数据
 

2.1    基于集合最优插值（EnOI）的源反演方法

在 EnOI的多数应用中，状态变量与观测变量

相同，然而在源反演中，待更新的状态变量为排放

强度，与观测的污染物浓度不同，故而无法将

EnOI直接应用于排放源反演。针对于此，本文借

鉴 EnKF的参数估计方法，将浓度向量与排放源强

度的组合作为状态变量：

Xi =

[
Ci
Ei

]
, i = 1, · · · ,m, （1）

其中，Xi 为第 i 个状态变量，Ci 和 Ei 分别为第 i
个集合成员的浓度和排放强度，m 为集合成员个数。

EnOI的状态更新方法与 EnKF基本一致，其核

心区别在于 EnKF多次使用大气化学传输模式模拟

同化时段，而 EnOI使用历史的模拟样本构建集合。

在以往研究中，此集合常为不同时刻的模拟结果。

然而此方案未扰动排放源，无法建立排放与浓度之

间的误差协方差矩阵。鉴于此，本文使用扰动排放

源模拟得到的历史集合数据构建 EnOI所需集合：

Xb
i =

 Cb+Ch
i −Ch

Eb+Eh
i −Eh

 , i = 1, · · · ,m, （2）

Ch =
[
Ch

1, · · · ,Ch
m

]
, （3）

Ch Eh

其中，Xi
b 为构建的第 i 个背景状态变量，Cb 和 Eb

分别为反演时段的模拟污染物浓度和排放强度，

Ci
h 和 Ei

h 分别为历史集合中第 i 个成员的模拟浓度

和排放强度（历史集合数据集在 2.3节详细介绍），

和 分别为历史集合的浓度和排放的平均值。

构建状态集合后，EnOI可以使用与 EnKF相

同的状态更新方法。本文采用 Sakov  and  Oke
 （2016）提出的确定性 EnKF（DEnKF）方法进行

排放源反演。相比 EnKF方法，它无需扰动观测，

避免在扰动过程中引入误差。同时还支持基于舒尔

 （Schur）积的局地化方法，且计算上更为高效。

Sun et al.（2009）对比了几种常见的集合滤波算法，

结果表明 DEnKF最稳健，且在小集合的同化中精

度最高。该方法的状态更新公式如下：

Xa = Xb+K
(
y−HXb

)
, （4）

Xa Xb其中， 和 分别为分析状态和背景场的集合均

值，y为观测向量，H为观测算子。增益矩阵 K的

计算公式如下：

K = PHT
(
HPHT+R

)−1
, （5）

其中，R为观测误差协方差矩阵，本文假设不同站

点间的观测误差不相关，站点误差估计采用李飞等

 （2019）基于模拟分辨率的方案。P为背景场的误

差协方差矩阵，通过下式计算：

P = ρ◦
(
Ab AbT

)
/ (m−1) , （6）
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◦ ρ其中， 代表舒尔积， 为局地化矩阵，用于抑制长

距离虚假相关，其元素个数与 AbAbT 相同，各元素

取值采用基于格点间距离的局地化函数（Gaspari
and Cohn, 1999）。Ab 为背景状态增量矩阵，表示

集合成员与集合均值的差异：

Ab = Xb (I−1/m) , （7）

其中矩阵 1 是单位矩阵 I的同型矩阵，且各元素皆

为 1。
使用公式（4）可以更新集合状态的均值，而

状态增量矩阵的更新公式如下：

Aa = Ab−KHAb/2, （8）

其中 Aa 为更新后的状态增量矩阵。结合公式（4）
和公式（7）可得各集合成员的分析状态：

Xa
i = Xa+ Aa

i , i = 1, . . . ,m, （9）

其中 Xi
a 为第 i 个集合成员的分析状态，包含更新

后的排放源 Ei
a。

该方法的核心优势在于可重复利用历史集合数

据，反演时段无需复杂的集合模拟和设置，仅需一

次常规的空气质量模拟，即可反演模拟时段的排放

源。故而该方法的计算量显著低于基于 EnKF的排

放源反演方法，有助于拓展排放源反演的应用范围，

提高排放源的更新速度。 

2.2    数值模式介绍

本文的空气质量模拟采用王自发等（2006）发

展的嵌套网格空气质量预报模拟系统（NAQPMS）。
该系统涉及的物理化学过程主要包括平流、扩散过

程，干、湿沉降过程，气相、液相和非均相化学过

程。其空间结构采用三维欧拉输送模型，以地形追

随坐标为垂直坐标，可同时模拟区域和城市尺度沙

尘、PM2.5、PM10、SO2、NOx、CO、O3、NH3 等

多种污染物（王自发等, 2008）。其中气相化学模

块采用 CBM-Z机制（ Zaveri  and  Peters,  1999），
考虑了 71种化学反应物种，133个化学反应；液

相化学模块基于 RADM的反应机制，包含 22种气

体和气溶胶（Chang et al., 1987）。NAQPMS的气

溶胶包括硫酸盐、硝酸盐、铵盐和二次有机气溶胶。

该系统使用 ISORROPIA（Nenes et al., 1998）计算

气溶胶的无机化学组分在颗粒态与气态之间的分配

及气溶胶的含水量。

本文中，NAQPMS模拟所需气象场由中尺度

天气预报模式（WRF）提供。气象模拟采用图 1
所示的两层嵌套设置。其中第一层嵌套（D1）的

水平分辨率为 45 km×45 km，覆盖了亚洲大部分

区域；第二层嵌套（D2）的分辨率为 15 km×15 km，

覆盖了除南海南部以外的中国区域。本研究以

WRF连续模拟 36 h、取后 24小时的方式为NAQPMS
模拟提供每日的气象场驱动，再将每日气象场拼接

得到模拟时段的完整气象场。NAQPMS模拟采用

单层嵌套设置，模拟 D2层 15 km分辨率的各污染

 

图 1    区域设置

Fig. 1    Domain configuration 
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物浓度。

本文使用清华大学提供的 2010年MIX清单作

为先验排放源（Li  et  al.,  2017）。该清单集成了

MEIC（中国大陆）、REAS2（日本、台湾）、PKU-NH3

 （中国氨排放清单）、CAPSS（韩国）等亚洲各地

区的排放清单，涵盖 10种大气污染物和温室气体，

网格分辨率为 0.25°（纬度）×0.25°（经度）。

该清单被用于东亚模式比较计划第三期（MICS-
Asia III）的模拟研究，并且被联合国半球大气污

染传输计划（HTAP）采用（http://www.meicmodel.
org[2020-04-10]）。 

2.3    历史集合数据集

本文通过 NAQPMS模式模拟的历史集合数据

集建立浓度与排放源之间的联系，进而使用观测浓

度反演排放源。为使该数据集反映排放误差对浓度

的影响，需对排放源进行扰动。若直接对每个网格

的排放施加扰动，远小于格点数的扰动样本将包含

过大的采样误差。鉴于此，本文采用 Evensen
 （2003）的伪随机扰动方法生成 500组均值为 0、
标准差为 1的伪随机扰动样本。该样本在每个空间

格点上服从标准正态分布，每个样本在空间上均较

为平滑，且格点间样本的相关性随距离递减。当格

点间距离达到解相关距离时，样本的理想相关系数

为 e−1。若解相关距离过大，反演算法难以差异化

调整临近排放源；若解相关系数过小，有限的样本

将产生显著的远距离虚假相关。本文使用试错法在

不产生显著虚假相关的前提下减小解相关距离，最

终将解相关距离设为 150 km。为减少 NAQPMS模

拟次数，本文采用 Evensen（2004）提出的算法将

500组扰动样本压缩为 50组。以上先过量采样再

压缩的方法，可以在不增加样本量的前提下减小抽

样误差，规避小概率样本，使最终生成的样本在每

个格点上更接近标准正态分布。根据先验排放源的

不确定性（Li et al., 2017），本文将压缩后的扰动

样本均值调整为 1，将标准差按表 1调整。使用调

整后的样本扰动先验排放源，得到集合模拟所需的

扰动排放清单，即：

Eh
i = Eo ◦βh

i , i = 1, · · · ,50, （10）

其中，Eo 为先验排放源，βi
h 和 Ei

h 分别为第 i 个集

合成员的扰动样本和扰动排放源。将扰动后的 50
组排放源分别使用 NAQPMS模拟，得到对应的

50组模拟浓度，取其时间平均，即得Ci
h（i=1, …, 50）。

在历史集合数据集的模拟中，本研究采用与

2.2节相同的模式和区域设置。模拟时段为 2013
年 12月 17日至 2014年 1月 31日和 2014年 12
月 17日至 2015年 1月 31日。从两时段中分别取

2014年 1月和 2015年 1月的模拟月均浓度和扰动

排放源构建 EnOI所需的背景状态集合。值得指出

的是，该数据可重复应用于 EnOI源反演，反演时

段所采用的模式和区域设置均无需与历史数据集

相同。 

2.4    试验设置

基于 EnOI的源反演方法根据模拟浓度误差调

整排放源。为反演 2015年 1月全国的 CO排放，

本文首先使用先验排放源模拟 2014年 12月 25日
至 2015年 1月 31日的全国空气质量，再使用两组

集合数据集分别进行两组反演试验。反演试验 1使
用 2014年 1月历史集合数据集构建浓度与排放之

间的误差协方差矩阵，而反演试验 2使用 2015年
1月的集合数据集。两组试验均根据 2015年 1月
同化站点的 CO观测模拟浓度差异，反演 2015年
1月全国 15 km分辨率的 CO排放。反演中，观测

数据来自中国环境监测总站，站点分布与人口分布

基本一致，主要集中在胡焕庸线以东地区。为保障

数据质量，本研究先采用一种基于概率分布的自适

应离群值检测方法剔除异常数据（Wu  et  al.,
2018），再排除有效数据较少的站点，得到全国

共 1456个站点的观测数据集。为客观评估反演效

果，本研究在包含两个以上观测站点的城市中随机

选取一个站点作为独立验证站点，最终从全国

1456个站点中选取 349个站点作为验证站点，其

余 1107个站点作为同化站点。两类站点的分布如

图 2所示。

为验证源反演效果，本文使用反演的排放源再

次模拟 2014年 12月 25日至 2015年 1月 31日的

 

表 1    排放源扰动系数标准差

Table 1    Standard deviations of  the emission perturbation
coefficients 

污染物 标准差

PM2.5 1.3

PM10 1.32

SO2 0.12

NOx 0.31

CO 0.7

NMVOCs 0.68
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全国空气质量。通过对比两套排放源在独立验证站

点的 CO模拟结果，定量评估基于 EnOI的源反演

对 CO模拟的改进效果。 

3    结果

本文首先使用先验排放源模拟 2015年 1月全

国空气质量。图 3a对比了地面月均 CO模拟和观

测浓度的空间分布。由图可见，采用先验排放源模

拟的 CO浓度在全国大部分地区显著低于观测值，

特别是在山西、吉林、辽宁等地和珠三角周边的中

国南部地区。全国 349个验证站点的月均浓度偏差

达−0.74 mg m−3。图 4使用箱型图对比了全国验证

站点每日的观测和模拟浓度。由图可见，模拟的

CO浓度变化趋势与观测较为一致，峰值均出现在

4日、10日和 25日，低值均出现在 6日和 27日。

但模拟浓度的中位数和变化范围普遍低于观测浓度。

图 5给出了北京、太原、武汉、广州 4个城市验证

站点的进一步分析（图 6a展示了 2010年 1月的先

验 CO排放强度）。4个城市中，北京市的 CO模

拟相关系数最高，达 0.81，日均浓度偏差为−0.35
mg m−3；太原市的模拟浓度存在显著低估，偏差达

−2.16 mg m−3；广州市也有明显低估，偏差为−0.69
mg m−3；武汉市的模拟结果则有明显高估，偏差

为 1.20 mg m−3。

模拟浓度低于观测反映出先验排放强度可能低

于真实排放，反之亦然。反演试验 1根据 2015年

1月全国 1115个站点的模拟误差，结合 2014年 1
月的集合数据集，使用 EnOI方法反演得到 2015
年 1月的排放源调整系数（如图 6b）。由于观测

站点未覆盖所有区域，故而台湾、新疆、西藏、青

海和内蒙古的部分区域未进行反演调整。但除台湾

外，大部分高排放地区均得到有效反演，未反演区

域的先验排放强度普遍较低，对反演误差影响较小。

反演后大部分地区的排放强度均有所增加，全国

2015年 1月的 CO排放量为 46.6 Tg，比先验排放

量（21.2 Tg）高 120%。在 CO浓度被显著低估的

山西和新疆等地，反演的排放强度可比先验排放源

高 3倍以上。

为评估源反演效果，本文使用反演的排放源再

次模拟全国 CO浓度。由图 3b可见，源反演可显

著提高 CO模拟浓度，从而将偏差幅度由 0.74 mg
m−3 降至 0.01 mg m−3。其中，山西、甘肃、两广地

区和东北三省的 CO模拟偏差均有显著降低。与此

同时，源反演可将全国验证站点的平均均方根误差

降低 18%，相关系数提升 0.03。在图 4的箱形图

对比中，反演后模拟浓度的中位数和变化范围均显

著增大，与观测高度一致。在 4城市验证站点的浓

度对比（图 5）中，源反演将 CO模拟的相关系数

提高 0.02～0.20。在太原市验证站点中，源反演将

CO浓度提高 1.97 mg m−3，偏差幅度降低 91%。与

此同时，广州市验证站点的偏差幅度也大幅降低，

降幅达 88%。在 CO浓度被高估的武汉，源反演可

降低其排放强度和模拟浓度，同时大幅抑制 9～11

 

图 2    空气质量监测站点分布

Fig. 2    Distribution of air quality monitoring stations 
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日的虚假峰值。

为减小计算量，本文的源反演方法忽略了历史

时段与反演时段的误差协方差差异，使用历史集合

数据集构建表征排放与浓度切线性关系的误差协方

差矩阵。历史时段与反演时段的气象条件差异可影

响误差协方差矩阵，进而影响反演结果。然而，反

演中使用的污染物平均浓度仍取自反演时段的观测

和模拟结果，因此反演结果可以体现反演时段的气

象和污染特征，从而限制两个时段气象条件差异对

结果的影响。为定量评估该影响，本文在反演试

验 2中使用 2015年 1月的集合数据集再次构建误

差协方差矩阵并反演排放源。结果发现，使用

2015年 1月集合数据集反演的全国 CO排放量为

46.0 Tg，仅比使用 2014年 1月集合数据集反演的

结果小 1%。在太原市和广州市的验证站点中（图 5），
两套反演源的模拟均方根误差差异均小于 0.01 mg
m−3。在全国 349个验证站点中，使用反演时段集

合数据集的平均均方根误差为 0.78 mg m−3，仅比

 

图 3    （a）反演前和（b）反演试验 1得到的 2015年 1月 CO模拟浓度分布。反演试验 1使用 2014年 1月的集合数据集，结合反演前

2015年 1月的模拟浓度误差，估计 2015年 1月的 CO排放。圆点颜色表示验证站点的观测月均浓度。验证站点的平均偏差（BIAS）、均方

根误差（RMSE）和标准差（r）列于图中

Fig. 3    Simulated CO concentrations (a) before and (b) after inversion test 1 in Jan 2015. Inversion test 1 estimates the CO emission in Jan 2015 with

the  ensemble  dataset  of  Jan  2014  and  the  simulated  error  of  Jan  2015  before  inversion.  Colors  of  circles  indicate  the  observed  monthly  mean

concentrations at validation sites. Biases (BIAS), root-mean-square errors (RMSE), and correlations (r) over all validation sites are also shown 
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使用历史集合数据集低 0.02 mg m−3，占反演前均

方根误差的 2%。以上结果表明，2014年 1月与

2015年 1月的气象差异对反演结果影响有限，使

用历史集合数据集代替反演时段集合数据集可有效

反演排放源。

综上所述，使用先验排放源模拟的 2015年 1

 

图 4    反演前后 2015年 1月全国验证站点的每日 CO浓度箱型图（圆点表示中位数，箱形的顶部和底部分别表示 75和 25百分位数）

Fig. 4    Boxplot of daily CO concentrations before and after emission inversion over all validation sites in Jan 2015 (central mark indicates the median,

and the top and bottom edges of the box indicate the 25th and 75th percentiles, respectively) 

 

图 5    反演前后站点的观测和模拟时间序列。反演试验 1和反演试验 2分别表示使用 2014年 1月和 2015年 1月集合数据集进行反演，得到

的 2015年 1月模拟结果。各站点的偏差（BIAS）、均方根误差（RMSE）和标准差（r）列于图中

Fig. 5    Time series of simulated and observed CO concentrations before and after emission inversion with corresponding biases (BIAS), root-mean-

square  errors  (RMSE),  and  correlations  (r).  Inversion  test  1  and  inversion  test  2  represent  the  concentrations  in  Jan  2015  by  the  inversions  with

ensemble dataset of Jan 2014 and Jan 2015, respectively 
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月 CO浓度存在显著偏差。本文使用基于 EnOI的
源反演方法同化站点观测数据，结合 2014年 1月
的历史集合数据集，快速反演全国 15 km分辨率

的 CO排放。该方案反演的全国 CO排放仅比使用

2015年 1月集合数据集反演的结果高 1%，表明历

史时段与反演时段的气象条件差异只能有限地影响

月均 CO排放的反演结果。使用反演的排放源再次

模拟，可大幅降低 CO模拟偏差，同时显著降低均

方根误差，提高相关系数，表明基于 EnOI的快速

源反演方法可有效降低排放源的不确定性，提高空

气质量的模拟和预报精度。
 

4    结论

本文发展了一种基于 EnOI的大气排放源反演

方法。该方法根据模拟的浓度误差调整排放强度，

可降低排放清单的不确定性，为空气质量预报快速

更新排放源。相比基于 EnKF的源反演方法，本文

方法无需多次使用大气化学传输模式模拟反演时段，

仅需一次未扰动排放源的常规模拟即可快速更新排

放清单，将排放源反演计算量降低至少一个数

量级。

本文将该方法应用于 2015年 1月全国 15 km

 

图 6    （a）CO先验排放强度与（b）反演调整系数

Fig. 6    (a) A priori CO emissions and (b) adjustment factors from inversion 
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分辨率的 CO排放源反演。相比基于 2010年 1月
的先验 CO排放，反演的全国 2015年 1月 CO排

放比先验排放源高 120%，且排放强度在大部分地

区均有所增强。在 CO模拟浓度被显著低估的山西、

新疆等地，反演的排放强度可达先验源的 3倍以上。

使用 2014年 1月集合数据集反演的全国 CO排放

仅比使用 2015年 1月集合数据集的反演结果高

1%，表明历史时段与反演时段的气象条件差异只

能有限地影响月均 CO排放的反演结果。为评估排

放源反演效果，本文对比了反演前后全国 349个独

立验证站点的 CO浓度，发现使用历史数据集反演

的排放源可显著降低模拟偏差，将全国 349个独立

验证站点的平均低估从 0.74 mg m−3 降至 0.01 mg m−3，

同时将均方根误差降低 18%。

本文将基于 EnOI的污染源反演方法成功应用

于 CO排放源反演，后续研究可尝试将其应用于黑

碳、NO2 和一次颗粒物等已使用 EnKF成功反演的

物 种 （ Peng  et  al.,  2017;  Miyazaki  et  al.,  2017;
Houweling et al., 2017）。然而作为 EnKF的次优方

案，EnOI未使用观测数据在线更新排放源。排放

源的误差可影响线性化的误差协方差估计，故而使

用本文方法反演强非线性的污染源可能存在较大的

不确定性（如使用臭氧浓度反演挥发性有机物排

放）。此外，本文方法使用历史集合数据集估计反

演时段的误差协方差矩阵，两时段的气象条件差异

可影响反演结果，使其难以适用于极端天气或高时

间分辨率（如一天）的污染源反演。尽管难以适用

于上述极端情形，本文方法可将污染源反演的计算

量降低一个数量级并且适用于多种污染物的月均排

放源反演。此外，为进一步提高反演精度，可使用

更新的排放源再次模拟，并根据新的模拟浓度误差

再次使用基于 EnOI的源反演方法，通过反复迭代

以应对源反演中普遍存在的非线性和偏差问题。后

续研究可进一步对比相同计算量下，基于 EnKF的

源反演方法与基于 EnOI的迭代源反演的反演精度，

以做出更优选择。
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