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摘 要：基于对流层二氧化氮（NO2）垂直柱浓度卫星遥感数据，实现快速、高空间水平分辨率（5 km

或更高）的氮氧化物（NOx=NO+NO2）排放反演，可为空气污染精准治理提供及时、细致的排放数

据。现有多种低计算成本的快速反演方法，如指数修正高斯模型、散度模型和PHLET算法，但其反

演效果尚未得到充分对比分析。以 2019年夏季京津冀地区为研究对象，对比了上述 3种方法的反

演效果，研究发现，指数修正高斯模型主要适用于点源排放，但在京津冀等排放源密集地区的反演

效果较差；散度模型考虑了在预定 NOx大气寿命情况下的水平输送，能快速识别主要排放源位置，

但存在排放低估和负排放等问题；PHLET算法考虑了水平输送、NO2垂直柱浓度和NOx大气寿命的

非线性关系以及卫星像元不规则等因素，对排放的估计较为准确。改善风场数据、填补卫星数据

缺失和改善NOx化学损失估计是进一步提升排放反演质量的关键。
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1 引 言

及时、准确、高空间水平分辨率（5 km 或更高）

的氮氧化物（NOx=NO+NO2）排放数据是空气质量模

拟和精准治污的数据基础。目前氮氧化物排放的

估计方法主要包括自下而上和自上而下两种。自

下而上的排放清单主要基于与污染排放相关的经

济生产统计数据和排放因子［1］来计算排放量，并借

助人口分布等代用资料将多个部门的省级或国家

级排放总量插值到各空间位置以获得格点化排放

数据集。经济数据和排放因子数据的缺失和不确

定性制约了排放清单方法的分辨率、准确性和时效

性。在高分辨率条件下，代用资料难以反映真实的

污染排放分布［2-3］。由于这些不足，现有排放清单可

能遗漏了许多重要排放源［4-7］。

自 20世纪以来，快速发展的卫星遥感为全球大

气环境的长期实时监测提供了重要的技术手段，特

别是基于卫星遥感得到的对流层二氧化氮（NO2）垂

直柱浓度（下文简称柱浓度）数据使得自上而下地

反演NOx的排放成为可能。NOx排放反演的基础思

想如下：局地排放产生NOx，NOx进入大气经传输和

损失 2个过程，影响了NO2柱浓度的空间分布。NOx

排放反演算法是以NO2柱浓度数据作为输入反向估

计NOx排放数据。NOx包括NO和NO2，但是常温下

NO 易氧化成 NO2，所以卫星观测到的只有 NO2，常

规估计NOx排放质量都以NO2计算。早期的NOx排
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放 反 演 方 法 基 于 局 地 质 量 平 衡（Local Mass 

Balance， LMB）假设［8-11］，没有考虑区域之间的污染

输送，因此无法实现可靠的高分辨率排放反演。基

于三维大气化学传输模型的卡尔曼滤波和四维变

分方法比较完整地考虑了大气输送和非线性化学

过程的影响［12-13］，但其需要多次使用大气化学传输

模型导致计算成本很高，而且空间水平分辨率会受

限于大气化学传输模型（Miyazaki等［12］使用的 2.8°×

2.8°的 MIROC-Chem，数百公里尺度；Qu 等［13］使用

的 0.5°×0.667°的 GEOS-Chem，数十公里尺度），难

以实现对大区域的快速高分辨率的排放反演。

鉴于这种情况，学术界提出了很多基于简化模

型的低成本快速反演方法。这些方法对影响NOx排

放反演的大气输送过程和非线性化学过程进行了

不同程度的简化，其所需计算资源只有基于三维模

型的四维变分和集合卡尔曼滤波方法的 1%甚至更

低［4，13］。其中 3种方法具有代表性：一是德国马克斯

—普朗克研究所（Max Planck Institute， MPI）开发的

指 数 修 正 高 斯 模 型（Exponentially Modified 

Gaussian model， EMG），其借助不同风场情况下沿

着风向的 NO2柱浓度一维分布（即 NO2柱浓度线密

度）和平均风速，对孤立点源的NOx排放和大气寿命

进行估计［14-15］。该模型已被应用于多个区域的火电

厂、工业园区、城市等点源或近似点源的NOx排放估

计［16-19］。随着研究的深入，EMG模型衍生了一些变

式。例如，Valin 等［20］调整了风向设置，统一考虑不

同风向时的 NO2柱浓度样本，从而更好地探究柱浓

度与风速大小的关系；Liu等［21］利用静风时（风速小

于 2 m/s）的NO2柱浓度的空间分布作为NOx排放空

间分布的参考基准，部分缓解了目标点源附近的排

放源的干扰。二是同为 MPI 开发的散度模型

（Divergence model， DIV），其基于质量守恒原理，假

定反演区域内的 NOx大气寿命为预设常数，并根据

卫星NO2观测和风场数据逐日计算NOx局地水平通

量的散度，从而反演得到排放分布［22-23］。DIV 模型

已被应用于南亚超大城市的NOx排放研究［24］、全球点

源快速识别及清单制作［23，25］等。三是北京大学开发

的 PHLET（Peking University High-resolution Lifetime-

Emission-Transport）算法，其考虑一段时间内（例如夏

季）NO2柱浓度与NOx排放的空间分布，表征了局地

非线性化学过程对NOx大气寿命的影响以及水平输

送的作用，并利用伴随（adjoint）算法实现了 NOx排

放与大气寿命空间分布的协同反演［4，26］。PHLET算

法已被应用于中国及周边区域 5 km 分辨率的 NOx

排放反演，揭示了中国排放精细空间特征以及排放

清单缺失的众多人为排放源［4］，并发现了青藏高原

湖泊的显著自然微生物源排放［27］。然而，对上述 3

种方法反演效果的对比研究还十分缺乏。

本文基于 2019年夏季京津冀地区的数据，定量

对比了EMG、DIV和PHLET这 3种快速反演方法的

效果，并分析了其优势与不足。

2 数 据

2.1　对流层 NO2柱浓度数据　

2019 年 6~8 月京津冀地区（113°~120°E， 36°~

43° N）的 对 流 层 NO2 柱 浓 度 数 据 来 源 于 基 于

TROPOMI卫星探测器的POMINO-TROPOMI v1产

品［28］。为了保证数据质量，本文对卫星像元数据

（Level 2）进行了筛选，去除数据质量值（Quality 

Flag， QA_Flag）小 于 0.5、卫 星 天 顶 角（Viewing 

Zenith Angle， VZA）大于 80°、云辐射分数（Cloud 

Radiance Fraction，CRF）超过 50%、气溶胶光学厚度

（Aerosol Optical Depth，AOD）大于 3［4］或者有冰雪

覆盖导致高地表反射率的像元。为了将卫星像元

转换为 0.05°×0.05°空间分辨率的网格，我们采用了

一种过采样方法［26］，利用多天的卫星数据来增强空

间分辨率，基于网格面积进行加权平均，构建了夏

季平均的逐日NO2柱浓度格点化数据。

考虑到TROPOMI NO2柱浓度存在系统性低估

问题［28-30］，我们参考前人做法［4］，借助基于OMI探测

器 POMINO-OMI v2 产品的 NO2 柱浓度数据，对

POMINO-TROPOMI v1 数据进行调整。在研究区

域内，以 0.25°×0.25°的空间分辨率对 2019年 6~8月

的 POMINO-OMI 和 POMINO-TROPOMI 的 NO2 柱

浓度数据进行相同分辨率的重采样［4］，进一步对 2

个数据集进行线性回归拟合，结果显示斜率为 1.08，

截距为 0.29×1015 molecules/cm2，相关系数为 0.94。

随后将获得的回归方程应用到初始的 0.05°×0.05°

空间分辨率的 POMINO-TROPOMI 柱浓度数据进

行线性调整。调整前后NO2柱浓度如图1所示。

自由对流层NO2主要来源于闪电和飞机的NOx

排放以及地面 NOx排放的垂直运输。在人为源区，

虽然高空 NO2浓度低于近地面 NO2浓度，但其寿命

更长，且高空风速较大，空间水平分布更平滑，所以

提供了重要的区域背景。NO2背景值会影响卫星观

测对于地面 NOx排放变化的响应［31］，因此我们根据

3 种算法的原始设置，对背景值进行了不同形式的

去除。PHLET 算法选择研究区域内所有格点的
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NO2 柱浓度的 1% 分位值（1.17×1015 molecules/cm2）

作为背景值并去除［4］。DIV 模型选择 5% 分位值

（1.22×1015 molecules/cm2）作为背景值［22］。两种背景

值相差 0.05个单位，对最终 NOx排放估计的影响为

1%。对于去除背景值后极少量格点（PHLET 算法

和DIV模型中极少量格点分别占所有格点的 1%和

5%）存在负值的情况，我们手动将其校正为 0。校

正前这些格点的 NO2柱浓度为负值，而现实不存在

NO2柱浓度为负值的情况。通常，这些格点的 NO2

柱浓度低于背景值，远离排放源。NO2 柱浓度受

NOx损失过程和远距离大气传输输入的NOx部分影

响。校正前 NO2柱浓度为负值，意味着 NOx损失量

的估计过大，难以平衡大气传输输入的 NOx部分。

校正为 0 值优化了对这些格点的 NOx损失项估计。

EMG模型使用线密度拟合曲线获得背景值估计［14］。

2.2　风场数据　

本文采用 2019 年 6~8 月的 GEOS-FP 再分析风

场数据［32］，选取距离地面 500 m以下的 4层逐 3小时

数据进行垂直平均，其空间分辨率为 0.312 5° ×

0.250 0°。在 DIV 和 PHLET 方法中，为保证风场的

空间分辨率与 NO2柱浓度数据（0.05°×0.05°）一致，

我们对纬向风分量和经向风分量分别进行了二维

线性插值。对于 EMG 模型，风场数据只是用于静

风（<2 m/s）和非静风的主风向判断，未涉及大气输

送计算，所以无需插值。

图 1　POMINO-TROPOMI v1 NO2垂直柱浓度数据

Fig. 1　POMINO-TROPOMI v1 NO2 tropospheric vertical column density data

（a）调整前；（b）根据POMINO-OMI数据调整后；（c）在（b）基础上去除背景值（PHLET算法）；（d）在（b）基础上去除背景值（DIV方法）

（a） Before adjustment； （b） After adjustment based on POMINO-OMI data； （c）~（d） Similar to （b） but with NO2 background 

removed based on the criterion by PHLET （c） and DIV （d）
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2.3　人为活动指征数据　

为验证反演的排放结果，本文采用 2019年的人

口密度数据（WorldPop）［33］和国家干线公路数据（高

德地图）指征人类活动。WorldPop基于 2000—2020

年每年行政单位的人口普查和预测计数的全球数

据库，利用高空间水平分辨率地理空间数据集将其

分解为基于网格单元的计数，并依据联合国的人口

估计进行了调整。高德地图拥有细致的中国区域

的道路信息，但是从 2021年 8月 26日开始不再支持

外部访问。为保证空间分辨率一致，通过面积加权

将2种数据插值至0.05°×0.05°的网格。

3 排放反演方法

3.1　指数修正高斯模型 EMG　

我们应用 EMG 模型反演了北京（116°~117°E， 

39.5°~40.5°N）、天津（117°~118°E， 38.5°~39.5°N）和

唐山（118°~119°E， 39.5°~40.5°N）3个城市的NOx排

放。EMG模型的研究对象是孤立点源，其隐含的假

设是：点源的空间尺度远小于NO2柱浓度增量区（非

静风时点源下风向的柱浓度相比静风时增加的区

域）的空间尺度。在孤立点源的前提下，假设区域

内的NO2柱浓度增量是该点源排放所致。根据增量

区 NO2柱浓度沿主风向随距离的衰减关系，建立一

维指数修正高斯模型以拟合NO2柱浓度的线密度曲

线M（x）：

M ( x) = E ⋅ (e ⊗ G ) ( x) + B （1）

e ( )x =

ì

í

î

ïïïï

ïïïï

exp ( )- x - X
x0

， x ≥ X

0， x < X

（2）

G ( x) =
1

2π ⋅ σ ⋅ exp ( -x2

2σ 2 ) （3）

式中：e 代表有截断的指数函数 e ( x)，即公式（2）；

G代表高斯函数G ( x)，即公式（3）；“⊗”是卷积符号，

B表示NO2柱浓度背景值；x是线密度曲线任意一点

的位置，X是点源位置，x0 是 e指数衰减距离（取决于

风速及大气寿命）。因为点源排放影响下风向的

NO2 柱浓度，所以 x 在 X 下风向时，使用 e ( x) =

exp ( - x - X
x0 )指征点源排放的NO2随距离衰减，修

正高斯函数对NO2浓度线密度的估计；x在X上风向

时，NO2浓度不受点源影响，设置 e ( x) = 0。σ是标

准差，也是空间平滑参数，因排放源的实际空间范

围、卫星观测像元大小和风场的空间变化而定义主

风向的宽度，调整远处格点对中心格点的影响。E

表示大气输送单位距离的 NO2分子数，结合阿伏伽

德罗常数 NA，风速 w，NO2 摩尔质量 MNO2
，［NO2］/

［NOx］浓度比值 r（预设为 0.76［14］），计算点源的 NOx

排放通量ENOx
：

ENOx
=

1
r

⋅ E
NA

⋅ MNO2
⋅ w （4）

可以看出，EMG模型可以低成本计算小尺度孤

立点源的 NOx排放，但无法处理具有复杂空间分布

特征的排放源，难以区分空间位置相近的排放源。

此外，该方法忽略了［NO2］/［NOx］浓度比值和 NOx

大气寿命随空间的变化，因此影响了 NOx排放估计

的准确性。

3.2　散度模型 DIV

我们将DIV模型应用在整个京津冀地区，分辨

率为 0.05°×0.05°。DIV的核心假设是局地NOx排放

量等于区域间NOx水平输送量、NOx的汇两项之和。

E = ∇ ⋅ ( CVr ) + C
rτ （5）

式中：C是NO2柱浓度，V是风矢量，r是［NO2］/［NOx］

浓度比值（预设为 0.76［22］），τ是 NOx的大气寿命（预

设为4小时［22］）。NOx通量的水平散度表示大气输送

量，其中辐散代表NOx向外输出，辐合代表NOx向内

输入。关于大气中 NOx的汇，DIV 模型通过预设固

定的 NOx大气寿命计算化学损失。因为 TROPOMI

传感器的观测时间是当地时 13：30，所以 NOx化学

反应损失主要源于日间 NO2与 OH 自由基反应［34］。

该反应是一级化学反应，化学损失用柱浓度和反应

速率计算获得［22］。反应速率即大气寿命的倒数。

DIV 模型不考虑卫星数据误差在不同位置（格

点）的差异。并且，它以预设的大气寿命单一数值

作为输入参数，忽略了非线性化学过程以及大气寿

命的空间变化。DIV模型在计算散度时采用 4阶中

央差分［22］，仅考虑部分邻近 8个格点（东南西北方向

各 2个）的NO2柱浓度差异所引起的水平输送通量，

没有考虑局地NOx排放与更大范围内的NO2柱浓度

的响应关系，特别是在风速较大的情况下会引入较

大的不确定性。因此，其反演得到的格点化 NOx排

放结果受到 NO2柱浓度数据缺失和误差、风场数据

误差、水平输送通量计算误差以及大气寿命假设误

差的影响。

3.3　PHLET 算法　

我们将PHLET算法应用在整个京津冀地区，分

辨率为 0.05°×0.05°。PHLET 算法的核心是 PHLET

算法、其伴随算法以及实现卫星像元与模拟网格之

间精确匹配的卫星像元与模型网格之间的相互转
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化处理（Satellite Conversion Matrix， SCM）方法。

当研究区域较大时（如整个中国地区），PHLET算法

将研究区域分割成多个相互重叠的子区域（5°×5°），

进而以并行方式对每一个子区域分别进行排放反

演，最后将重叠区域的反演结果做平均以降低误

差。本研究选取的京津冀区域（7°×7°）与子区域大

小相近，所以视京津冀区域为唯一的子区域。

PHLET 算法是一个二维大气寿命—排放—输

送模型，其描述一段时间内（这里为 3个月）平均的

NOx排放与平均的NO2柱浓度分布之间由于水平输

送和非线性化学过程而产生的定量响应关系。

PHLET 算法忽略子区域内 NO2垂直廓线随空间位

置的变化，并假设NO2柱浓度处于平衡状态，因此局

地 NOx净排放与大气输送和 NOx的汇两项平衡；这

些基本假设与 EMG模型和 DIV模型相同。进一步

结合 PHLET伴随算法，在考虑卫星数据、风场数据

和反演算法等因素的误差的基础上，实现了从 NO2

柱浓度到NOx排放的反演。
∂C
∂t

= r ⋅ L - ∇ ⋅ (V ⋅ C ) + ∇ ⋅ (α ⋅ K ⋅ ∇C ) = 0  （6）

L = E - C
r ⋅ τ （7）

式中：C是NO2柱浓度，r是［NO2］/［NOx］浓度比值，L
是局地NOx净排放，V是风矢量，K是等效扩散系数，

α是扩散系数调整权重因子，E是NOx排放，τ是NOx

的大气寿命。由于 NOx化学的空间异质性，PHLET

算法建立回归模型估计［NO2］/［NOx］浓度比值的空

间分布［4］。

PHLET 算法利用平均风场作用下的通量散度

和剩余的等效扩散项来考虑一定时间内平均的大

气输送作用。关于大气中NOx的汇，PHLET考虑了

局地 NOx大气寿命和 NO2柱浓度间的非线性关系。

假设在子区域内，除NOx浓度外所有因素（NMVOC

浓度、温度和辐射等）的净效应在空间上是均匀的，

因此在稳态时NOx的大气寿命仅受到NO2柱浓度的

影响。当 NOx浓度较低时，NOx的化学大气寿命会

随其浓度上升而变短；而当NOx浓度较高时，NOx的

化学大气寿命会随其浓度上升而变长。由此建立

大气寿命函数，并选择相对清洁的地区，忽略这些

地区的排放，使其局地 NOx净排放 L近似等于 NOx

的汇（含化学过程和沉降），从而通过百分位拟合获

得函数系数，并应用到整个子区域内的所有位置

（格点），获得子区域内大气寿命的空间分布。

PHLET 算法考虑了在卫星像元对 NO2实际分

布产生扭曲的情况下，卫星像元与模型网格之间的

双向转化过程，将PHLET算法的网格化模拟结果映

射到卫星像元，再映射回模型网格，从而保障了卫

星观测和PHLET模型在空间表征方面的一致性，这

一点对于高分辨率下的排放反演特别重要。3种快

速反演方法的对比如表1所列。

4 结果和分析

4.1　排放空间分布　

我们首先对比了 DIV 模型和 PHLET 算法反演

得到的京津冀区域NOx排放空间分布（图 2）。这里

的 NOx排放质量以 NO2质量计，与排放清单对应。

首先，这两种算法得到的排放高低值区域位置具有

共同点［图 2（a）和图 2（b）］。排放高值区［>5 kg/

（km2·h）］主要集中于城市及沿海港口。其中，北京

是政治和经济中心，人口众多，交通源 NOx排放量

大；天津是北方航运中心、物流中心和现代制造业

表 1　PHLET、DIV 和 EMG 快速反演方法对比

Table 1　Comparison of PHLET， DIV and EMG fast inversion methods

参数设置

时间

区域

柱浓度数据

系统性调整

背景值去除

NOx大气寿命

［NO2］/［NOx］

水平输送

空间水平分辨率

计算成本

PHLET

2019年6~8月

京津冀区域（113°~120°E， 36°~43°N）

POMINO-TROPOMI v1

（VZA≤80°， QA_Flag≥0.5， CRF≤0.5， AOD≤3， 无冰雪覆盖）

y = 1.08x + 0.29 （单位： 1015 molecules/cm2）

选择区域柱浓度数值的1%分位数（1.17×1015 

molecules/cm2）作为背景值去除

逐格点变化；与排放量协同反演

回归模型［4］

一段时间内的平均通量散度和等效扩散

0.05°×0.05°

约3核时

DIV

选择区域柱浓度数值的5%分位数（1.22×1015 

molecules/cm2）作为背景值去除

单一预设值

0.76［14，22］

逐日水平通量

0.05°×0.05°

<1核时

EMG

线密度拟合估计

拟合值

0.76［14］

E指数和高斯分布

点源

<1核时
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基地，NOx排放高值集中在天津港附近，交通源排放

贡献大；唐山工业发达，工业源NOx排放多，存在3个

排放高值区域。排放低值区［<0.5 kg/（km2·h）］主要

出现在河北北部和河北山西边界处等区域，这些区

域以山地为主，人为活动少。

然而，DIV模型和 PHLET算法得到的NOx排放

源空间分布特征存在明显差异。DIV反演结果中存

在大量的负排放格点。造成负排放的可能原因是

DIV 预定的 NOx大气寿命在这些格点偏高，导致大

气NOx的汇估计偏低，无法平衡NOx的大气输送量。

所以，在京津冀区域大范围内，PHLET 算法反演的

排放比 DIV 反演的排放平均高 0.85 kg/（km2·h）；在

北京和唐山等高排放区域，二者的最大差值可达

9.29 kg/（km2·h）［图 2（c）］。在部分格点，PHLET 反

演的排放比 DIV 的平均低 0.48 kg/（km2·h），天津港

附近差值最大为6.06 kg/（km2·h）。

整体而言，PHLET算法反演的排放的空间分布

形态与人为活动状况较为匹配［图 2（d）］，例如天津

图 2　2019 年 6~8 月平均 NOx排放空间分布

Fig. 2　Spatial distribution of average NOx emissions in JJA 2019

（a）散度模型（DIV）反演结果；（b）PHLET算法的反演结果；（c）NOx排放通量的绝对差异（PHLET减DIV）；（d）人口密度（彩色图）

及国家干线公路网络（灰线）

（a） Inversion result of Divergence model；（b） Inversion result of Peking University High-resolution Lifetime-Emission-Transport （PHLET）；

（c） The absolute difference between PHLET and DIV； （d） Population density （colored map） and highways （gray lines）
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港高值区、唐山 3个高值区以及北京城区和首都机

场相连的逗号状高值区。相比之下，DIV模型反演

的排放结果中这些高值区的空间形态呈散点状。

这可能是因为DIV模型对大气寿命的简单处理，以

及其只考虑了局地NOx排放与其邻近格点的NO2柱

浓度的响应关系，未考虑输送到更远格点的 NO2柱

浓度信息，从而低估污染源处的排放量，高估其邻

近格点的排放量，低估排放的空间梯度。在一些地

形复杂区域，如北京西北侧的张家口、东北侧的承

德和山西的城市等，人为活动的空间分布形态受限

于地形而呈现条带状［图 2（d）］。在这些区域，DIV

模型反演的 NOx排放的空间分布形态为散点状，空

间梯度小，难以识别排放源的具体位置，而 PHLET

反演出了条带状排放，因为PHLET考虑了局地NOx

排放与更长距离格点的大气输送的响应关系，并且

其特有的卫星像元与模型网格之间的相互转化处

理（Satellite Conversion Matrix， SCM）尽可能保证

了模型模拟与卫星观测之间的空间采样可比性。

为进一步分析 DIV 模型和 PHLET 算法的排放

空间分布，我们采用了 MEIC（v1.3，0.25° ×0.25°，

2017年 6~8月）、EDGAR（v5.0，0.1°×0.1°，2015年 6~

8 月）、CEDS（v2021_04_21，0.5°×0.5°，2019 年 6~8

月）和 PKU-NOx（v2，0.1°×0.1°，2014 年 6~8 月）4 种

排放清单［5，35-37］，并选择各清单中最接近2019年夏季

的排放结果。

图 3 展示了 PKU-NOx、EDGAR、MEIC、CEDS、

PHLET和DIV估计的京津冀地区所有格点的NOx排

放通量情况。其排放通量的 95% 分位数值依次为

3.08 kg/（km2·h）、2.36 kg/（km2·h）、3.72 kg/（km2·h）、

2.21 kg/（km2·h）、3.64 kg/（km2·h）和 2.49 kg/（km2·h）。

京津冀区域95%的格点的排放通量小于5 kg/（km2·h）。

排放清单受到空间水平分辨率限制，难以抓住小尺

度的 NOx排放特征，其排放通量数值范围明显小于

PHLET和 DIV。其次，4种排放清单和 PHELT以及

DIV 的排放通量平均值依次为 0.76 kg/（km2·h）、

0.77 kg/（km2·h）、0.93 kg/（km2·h）、0.69 kg/（km2·h）、

0.90 kg/（km2·h）和 0.64 kg/（km2·h）。可以看到，排放

清单的平均值因受高排放格点贡献而更接近 75%
分位值，反映出排放清单中高排放格点（大于 50%
分位值）对区域总排放量的贡献比PHLET和DIV更

大。PHLET排放通量的平均值与 MEIC清单接近。

DIV的排放通量平均值最低，这与其存在的负排放

格点以及排放通量在大部分地区都低于 PHLET 的

情况（图2）有关。

4.2　城市排放总量　

我们根据 EMG 模型中所定义的城市区域范

围，选择北京、天津和唐山 3 个城市，计算 4 种排放

清单、PHLET、DIV和 EMG模型得到的各城市排放

总量（图 4）。在MEIC排放清单中，3个城市的排放

总量较为接近，分别为 2.81×104 kg/h、2.84×104 kg/h

和 3.11×104 kg/h。相对于MEIC，PKU-NOx清单依次

低了 0.54×104 kg/h、0.44×104 kg/h 和 0.88×104 kg/h；

CEDS 与 MEIC 的差异为 1.43×104 kg/h、-0.27×104 

kg/h 和-1.47×104 kg/h；而 EDGAR 与 MEIC 的差异

为 1.65×104 kg/h、-0.03×104 kg/h 和-1.21×104 kg/h。

可见，不同排放清单的差异明显。在下面的分析

图 4　北京、天津和唐山 3 个城市区域 NOx排放总量

Fig. 4　Total NOx emissions of Beijing， Tianjin and 

Tangshan urban areas

图 3　京津冀区域所有格点的 NOx排放通量箱式图

Fig. 3　Boxplot of NOx emission flux in Beijing-

Tianjin-Hebei region

箱体下端是25%（25%分位数为Q1），上端是75%（75%分位数为

Q3），箱体黑线是50%，黑色实心圆点是平均值，上下箱须

分别表示95%和最小值

The box extends from 25% （The first quartile， Q1） to 75% （the third 

quartile， Q3） of the data， with a line denoting the median and 

a dot denoting the mean. The whiskers cover the 0~95% 

percentiles of the data
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中，考虑到MEIC清单比国际清单CEDS和EDAGR

采用更多的中国经济和排放因子数据，并且数据年

份比 PKU-NOx更接近 2019 年，因此我们主要利用

MEIC清单对比验证PHLET算法、DIV模型和EMG

模型在京津冀区域的排放反演结果。

PHLET 算法估计的 3 个城市排放总量为 2.17×

104 kg/h、2.65×104 kg/h 和 3.07×104 kg/h，与 MEIC 清

单的差异依次为-0.64×104 kg/h、-0.19×104 kg/h 和

-0.03×104 kg/h，该差异整体上小于另外 3 种排放清

单与 MEIC 的差异。此外，MEIC 清单针对的是

2017年，而中国NOx的排放在 2017—2019年略有减

少［38-39］，这是 PHLET 结果低于 MEIC 的部分原因。

相比之下，DIV模型反演结果为1.75×104 kg/h、2.10×

104 kg/h 和 2.50×104 kg/h，与 MEIC 的差异分别为

-1.07×104 kg/h、-0.73×104 kg/h 和-0.61×104 kg/h，大

于 PKU-NOx、PHLET 与 MEIC 的差异，但仍小于

CEDS、EDGAR与MEIC的差异。

EMG模型估计的北京、天津和唐山的排放总量

分别为3.71×105 kg/h、2.88×105 kg/h和1.00×106 kg/h，

比DIV和PHLET方法以及4种排放清单结果高十几

倍甚至数十倍（图4）。EMG模型的排放结果异常偏

高的主要原因是每一个城市区域内部均存在多排放

源，孤立点源的前提条件未得到满足。也就是说，单

个城市内部存在多个排放源产生的NO2柱浓度增量

区，并且这些增量区重叠交错，因此EMG模型无法可

靠地描述多源NOx排放与NO2柱浓度间的响应关系。

5 讨论与结论

本文针对京津冀地区 2019年夏季NOx排放，借

助 POMINO-TROPOMI卫星NO2柱浓度数据和 4个

排放清单，对比分析了 EMG、DIV 和 PHLET 3 种具

有代表性的星基 NOx排放快速反演方法。研究发

现，一维的EMG模型适用于点源排放的快速反演，

但其难以适用于城市内部排放源密集的京津冀地

区。DIV模型能快速识别排放源，但仅考虑相邻格

点间的输送，并预设了大气寿命固定值，因此存在

排放低估和负排放问题，难以解析京津冀地区排放

的精细分布特征。PHLET 算法考虑了局地 NO2柱

浓度和 NOx大气寿命间的非线性关系、水平输送的

影响、不规则卫星像元和模型网格的双向转换以及

NO2柱浓度数据误差的空间分布，因此能更好地反

演出京津冀地区排放分布复杂特征。

目前快速排放反演方法面临一些共同的问题

与挑战。首先，受到云和地面反射率等因素的影

响，卫星NO2柱浓度数据存在缺失，限制了排放反演

的时间分辨率。例如，在中国区域，TROPOMI逐日

资料中包含有效数据的格点仅约占总格点数的

50%。为实现高空间水平分辨率排放反演，现有算

法均采取长时间平均的柱浓度或通量作为输入，牺

牲了时间分辨率。未来可通过融合多源卫星数据

来增加有效数据量，从而提升排放反演的时间分辨

率。其次，大气输送通量计算依赖风场数据，因此

受到风场数据的时空分辨率和不确定性的影响，例

如，目前公开的长时间再分析气象资料的空间分辨

率都在 0.25°或更低，明显低于排放反演模型的分辨

率（0.05°）。再次，NOx大气寿命的时空变化对于汇

项计算至关重要。大气寿命和汇项主要受化学反

应影响，而化学反应受温度和辐射等因素影响。现

有方法假设大气寿命在研究区域内为固定值（包括

EMG模型对于每一个城市，以及DIV模型对于整个

区域），或者大气寿命拟合参数为固定值（PHLET算

法在每一个子区域），因此，如何更好地表征大气寿

命的时空异质性是将排放反演算法拓展至不同季

节和/或区域的关键问题。

自 2020 年以来，GEMS 和 TEMPO 静止卫星探

测器发射成功，分别在东亚和北美地区实现了白天

逐小时 NO2遥感监测［40-42］，欧洲也将发射类似的探

测器。融合TROPOMI等极轨卫星探测器和GEMS

等静止卫星探测器数据，实现快速、准实时和精细

的排放反演是下一步发展方向。特别是，应该充分

利用静止卫星高时间分辨率的优势，完善快速反演

方法以实现日内排放变化反演，定量在人为活动和

自然因素影响下的 NOx排放变化，揭示未知的排放

源和污染过程，厘清人类活动的环境效应，为大气

环境精准治理提供关键数据基础。
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Comparison of Satellite-Based Fast Inversion Methods for 
Nitrogen Oxides Emissions*

WANG Sijie， LIN Jintai*， KONG Hao， ZHANG Yuhang， XU Chenghao， 

LI Chunjin， REN Fangxuan
(Laboratory for Climate and Ocean-Atmosphere Studies, Department of Atmospheric and Oceanic Sciences, 

School of Physics, Peking University, Beijing 100871, China)

Abstract： Satellite-based fast inversion for nitrogen oxides (NOx=NO+NO2) emissions at low computational 

costs and high resolutions (≤5 km or finer) can provide timely, detailed data to support targeted pollution control. To 

date, a variety of low-cost fast inversion methods have been developed, such as the Exponentially Modified Gaussian 

(EMG), Divergence (DIV), and the PHLET (Peking University High-resolution Lifetime-Emission-Transport) models. 

However, quantitative comparisons of these methods and their emission results are lacking. This study compares the 

above three inversion methods for the Beijing-Tianjin-Hebei region during the summer of 2019. We found that the 

EMG model, which was designed for point source emission inversion, performs poorly in Beijing-Tianjin-Hebei due 

to dense emission sources even within each city. The DIV considers the horizontal transport of NOx with a 

predetermined (fixed) lifetime and can quickly identify the locations of emission sources; however, it tends to 

underestimate the emission amounts and even leads to negative emissions in many places. PHLET algorithm considers 

the horizontal transport of NO2, the nonlinear relationship between local NO2 concentrations and lifetimes, and the two-

way matching between irregular satellite pixels and regular model grid cells, resulting in more reliable emission 

estimates. Filling in missing satellite data through data fusion, improving wind data resolution and accuracy, and 

improving NOx chemical loss estimation will significantly enhance the quality of emission inversion.

Key words：Satellite remote sensing; Nitrogen oxides; Fast emission inversion; Beijing-Tianjin-Hebei.
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