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摘要  利用MOPITT卫星资料和MOZART模式, 提出一种新的计算CO源排放的方法. 大气中CO浓度的
变化由排放、传输、化学转化及沉降等物理化学过程决定, 这些过程的相互关系可从CO的收支平衡方
程分析得到. 利用Horowitz源排放清单和MOZART模式模拟这些物理化学过程, 分析各个格点上CO浓
度与各物理化学过程的相互关系, 利用这个变化关系, 结合 2004 年MOPITT观测的月平均CO浓度, 即
可建立 2004 年各月CO的收支平衡方程, 计算出 2004 年各月各格点上CO的排放量. 该方法直接明了, 
易于更新, 可以得到特定时间分辨率的源排放, 因此更接近实际源排放的情况. 利用该方法得到的CO
新排放分布特征与Horowitz源排放大体一致, 但强度明显大于后者, 约为后者的 1～2倍, 新源更能代表
21 世纪初CO源的月排放情况, 在人类活动影响较大的东亚和美国东部地区, Horowitz源显著低估了实
际的CO源排放.   
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痕量气体源排放清单的制订和改进不仅对于科

学研究有很重大的意义 , 同时它在政策制定方面也
有着指导性的作用. 作为大气化学模拟前提条件, 一
个准确的源排放清单 , 对于正确模拟出痕量气体的
浓度及其分布, 以及进一步分析他们对于大气辐射, 
大气化学特性 , 以及气候变化和全球环境变化等具
有重要的作用.  

目前计算源排放清单的方法主要有两种: 传统
地空反演法和Bayesian synthesis inversion法. 地空反
演法 [1,2]是基于典型源测量结果, 根据中国测定的源
排放因子, 结合中国国家, 部委和各省市统计年鉴公
布的源排放数据, 进行源排放清单计算的. 这种方法
的思路比较直接 , 但是由于排放单位统计的质量和
数量 , 源的具体地理位置及源排放强度的变化等存
在较大的不确定性, 这样的源时间代表性差, 更新的
速度缓慢, 滞后性明显. 这种方法反演的结果相对于
实际的排放来说存在较大的不确定性 , 尤其是东亚
地区, 这一差异格外突出. Bayesian synthesis inver-
sion法 [3~7]结合卫星或地面观测与化学传输模式, 建
立观测浓度值与源排放的线性关系 , 利用最小二乘
法或优化该线性关系求解源排放 , 使得模式模拟结
果与观测值匹配最好 . 该方法必须事先假定背景误
差协方差和观测误差协方差已知 , 同时该方法涉及

一个把模式变量转换为观测变量的非线性观测算子, 
该算子的获得可以通过线性化有限差分方程得到 , 
也可以通过敏感性试验来实现 , 前者需要花费相当
大的计算量, 后者又是一个很复杂的设计过程.  

CO是大气中含碳量第三的成分, 仅次于CO2(约
340 μL·L−1)和CH4(1.6~1.7 μL·L−1), 是全球碳循环
中一种重要的中介气体 [8]. CO并不强烈吸收陆地发
射的红外辐射, 不足以作为一个直接的温室气体, 但
是它能与对流层OH自由基发生反应, 消耗大约 60%
的OH自由基, 是OH自由基主要的汇; 同时, 由于它
消耗OH自由基减弱了大气的氧化性, 阻碍CH4等气体

的氧化, 间接地影响了大气中CH4 含量和生命时间;  
CO还是对流层O3 的重要前体物, Tie等人 [9]的研究表

明中国东部地区大约 54%的臭氧来自于CO的氧化.   
CO主要的排放源有: 化石燃料燃烧, 生物质燃

烧以及自然界CH4, NMHC的氧化等 [10]. 而它的汇则
最主要是被OH自由基氧化成CO2, 此外还有一部分
耗散到平流层中 , 另一部分被土壤生物氧化 . IPCC 
2001 报告 [10]给出了用不同的方法做出的CO收支情
况, 氧化产生和直接排放两种源强度相当, 其中CH4

氧化、生物体燃烧和化石燃料燃烧是最重要的三个组

成; 而CO与OH自由基的反应消耗了大约 90% CO总
量. Ma等人 [11]研究表明, 目前的源排放清单在对中
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国地区CO源排放量的估计上存在很大的不确定性 . 
Peng等人 [12]研究表明MOZART模拟计算的CO分布
比MOPITT的CO浓度要低 20%～40%, 这个差异很可
能是由于 20世纪 90年代EDGAR的源资料低估了CO
的排放引起的. 方圆圆等人 [13,14]指出东亚是CO高浓
度分布区, 且在近几年内有明显增长的趋势, 冬季更
为突出, 这一结果更加显示了进一步研究全球, 特别
是亚洲地区季或月尺度上的CO源排放的重要性和必
要性.  

目前的源排放清单大多是基于年尺度的排放, 缺
乏较好的月尺度的排放清单. 为了得到最新的月尺度
的CO源排放的数据, 本文结合MOPITT卫星观测资料
和Horowitz等人 [15]源排放清单, 利用MOZART模拟大
气中CO浓度变化的物理化学过程, 研究各物理化学
过程随CO 浓度的变化规律, 在此规律基础上提出一
种新的计算CO源排放的方法, 该方法得到的结果可
以体现全球最新CO源的月排放情况. 而且该方法直
观简便, 便于实时更新订正.  

1  方法 

1.1  MOPITT数据与 MOZART模式介绍  

MOPITT(Measurement of Pollution In The Tro-
posphere)是由加拿大COM DEV公司研制的搭载在美
国EOS(Earth Observation System)/Terra卫星上的一个
8通道的气体相关光谱仪 [16]. 它于 1999年 12月随着
美国宇航局(NASA)的TERRA卫星的发射而升空工作. 
MOPITT从 2000 年 3 月份开始向地面提供观测数据, 
到目前为止已经运行了将近 5 a的时间. MOPITT目前
能够提供的数据主要是CO的柱总量和 6层(850, 700, 
500, 350, 250, 150 hpa)垂直廓线混合比数据. 该数据
的水平分辨率可以达到 22 km, 精度优于 1%, 而垂直
分辨率最高可以达到 3 km, 精度优于 10%. 这里使用
的是MOPITT level 2 version 3版本的数据  

1), 这一数
据经过定标和校准 [17,18]能用于进一步的科学研究 . 
MOPITT第一次连续全面地提供了覆盖全球范围的
CO观测数据, MOPITT的CO数据为估计CO源排放提
供了一个重要数据基础.  

MOZART-2(MODEL FOR OZONE AND RE-
LATED TRACES version-2)是由美国国家大气研究中
心(NCAR)发展的全球大气化学传输模式, 主要用于 

模拟对流层臭氧及其前提物的分布和收支预算 .  
MOZART-2可模拟 63个化学物种从地面到 3 mb(~35 
km)的全球分布, 每个物种都可从解各自的质量守恒
方程得到. MOZART-2兼容多种气象场输入, 这里采
用NCEP 每天 4次(6 h一次)的气象场数据, 模拟时间
为 2003-01~2005-06. 各物种的源排放清单主要来自
Horowitz等人 [15], 包括化石燃料燃烧、生物燃烧和生
物质燃烧、生物和土壤排放以及海洋排放等 [15], 这
些源清单主要代表 20世纪 90年代的情况. 模式输出
结果的格点分辨率为 3.82°×3.75°(纬度×经度). 模式
的详细介绍及初始源排放清单见Horowitz等人 [15].  

图 1 为MOZART模拟CO柱总量与MOPITT观测
值之间的比值, 可见MOZART模拟的CO浓度明显低
于MOPITT的CO观测浓度, 尤其是 2004年 4~5月, 在
陆地上 , MOZART模拟值比 MOPITT观测值低
30%~50%, 但在 2004年 7, 10月, 在南亚和东南亚的
部分地区, MOZART模拟值却明显高于MOPITT CO
浓度, 模拟值是观测值的 1~2 倍. IPCC 2001 报告指
出, 受人类工业活动等影响, 近些年来全球CO浓度
以 6 pL·L−1·a−1的趋势增长 [10]. 由于MOZART模拟
时采用的源资料代表 20 世纪 90 年代的源排放情况, 
MOZART模拟值与MOPITT观测值间的差异很可能
是这一源资料与 2004年CO实际排放情况间的差异引
起的.  

1.2  CO源排放计算方法 

大气中影响 CO 浓度变化的物理化学过程有排
放、传输过程、化学转化过程及沉降过程(包括土壤
吸收)等, 这些过程构成了 CO 的收支平衡方程. 以
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d
C
t

 
emis

d
d
C
t

, 
trans

d
d
C
t

, 
chemprod

d
d
C
t

, 
chemloss

d
d
C
t

, 

drydep

d
d
C
t

分别代表 CO浓度、源排放、传输量、化学

产生量、化学消耗量及干沉降量随时间的变化率, 则
CO的收支平衡方程可表示为 

emis trans chemprod

chemloss drydep

d d d d 
d d d d

d d        .
d d

C C C C
t t t t

C C
t t

=

− −

＋ ＋

     

(1)

                             

1)  http://www.eos.ucar.edu/mopitt/data/index.html 
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图 1  2004年 1, 4, 7, 10月 MOZART模拟 CO柱总量与 MOPITT观测值的比值 

(a) 1月, (b) 4月, (c) 7月, (d) 10月 

 
上述这些过程共同作用, 影响大气中 CO 浓度

的大小 , 但同时可以发现 , 上述方程中 , 除排放项
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与化学产生项
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CO 浓度的同时, 反过来也受到浓度大小的影响. 而

化学产生项
chemprod
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只与反应物的浓度有关 , 与

CO浓度变化关系不大. 由MOZART模式, 可以得到
各个格点上 CO 浓度及其收支方程各项的模拟结果, 

分析这些结果 , 可以发现收支方程中各项 ( d
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drydep
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)与 CO 浓度之间有直

接的变化关系, 那么利用这个变化关系, 结合 2004
年MOPITT观测的月平均 CO浓度, 就可以得到 2004
年各月 CO各个物理化学过程的变化情况, 建立 2004
年各月 CO的收支平衡方程, 由这些方程计算出 2004
年各月各格点上 CO的排放量.  

1.2.1  传输过程  某格点的 CO 质量通量为单位时
间内通过该格点的 CO 的质量. 设 CO 浓度为[CO], 
xflux为东西方向通量, yflux为南北方向通量, 该层
垂直于 xflux的格点面积为 yzS , 该层垂直于 yflux的

格点面积为 xzS , u代表纬向风, v代表经向风, 则对
于任一时间步长 tΔ ,  

[CO]  ,    [CO] .yz xzxflux uS t yflux vS r= Δ = Δ    (2) 

某格点的质量传输净通量大小不仅取决于该格

点本身的质量通量 , 同时还受其周边格点的质量通
量输送影响. 图 2表示任一格点质量通量传输示意图. 
图 2 中 inxflux , inyflux 表示周边格点对该格点的可能
的质量通量输入方向 , outxflux , outyflux 表示该格点

可能的质量通量输出方向. 总的来看, 该格点净质量

通量
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d
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差, 即 
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图 2  各层任一格点质量通量传输示意图 

 
对于固定格点、  时刻和固定 tΔ , 其 yzS , xzS , u , v

一定, 由公式(2)可知格点的质量通量只与浓度有关, 
这样由 MOZART模拟得到的格点的质量通量及其对
应格点 MOPITT观测的 CO浓度与 MOZART模拟浓
度的比值得到格点实际的 CO的质量通量: 

mop
real moz
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mop
real moz
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[CO]
    , 

[CO]
[CO]

   ,
[CO]

xflux xflux

yflux yflux

= ⋅

= ⋅

        (4) 

其中 , realxflux 表示实际大气中的东西向质量通量 , 

realyflux 表示实际大气中的南北向质量通量, mozxflux
表示由 MOZART 模拟得到的东西向质量通量 , 

mozyflux 表示由 MOZART 模拟得到的南北向质量通
量 , moz[CO] , mop[CO] 分别表示对应格点 MOZART

模拟的 CO浓度和 MOPITT观测的 CO浓度.  
判断该格点及其周边格点 realxflux 和 realyflux 的

传输方向 , 由公式(3), 即可得到实际大气中各个格
点由大气传输引起的 CO浓度的变化情况.  

1.2.2  化学过程  化学过程包括化学产生和化学消
耗 , 化学产生有甲烷氧化和非甲烷碳氢化合物的氧
化反应, 由化学反应原理可知, 生成物的浓度大小主
要决定于反应物的浓度和反应速率 . 对于同一时间
段同一格点处, 反应速率一致, 因此 CO 的化学产生
量只与甲烷和非甲烷碳氢化合物的浓度有关 , 由于
甲烷性质稳定少变, 在年或月尺度上可近似不变, 而
对于非甲烷碳氢化合物, 一方面大气中含量较少, 另
一方面生命时间较短, 反应快, 可近似为大气中 CO
的直接排放, 这样, MOZART模式模拟的化学产生量
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即可视为实际大气中CO的化学产生量 
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对于化学消耗, 主要是与 OH的化学消耗. CO与
OH 的反应属于基元反应, 反应速率只与温度有关, 
其化学反应方程式为 

2CO+OH CO H→ +  
对于特定的时间和格点, OH 浓度(以[OH]表示)与反
应速率 k一定, CO化学消耗量的多少只与 CO浓度有
关, 这样利用大气中 CO实际浓度( mop[CO] , MOPITT

观测)与 MOZART 模拟浓度( moz[CO] )的比值, 结合

MOZART 模拟的化学消耗量
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d
d
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, 就可以

得到实际大气中的化学消耗率 
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(6) 
1.2.3  干沉降  单位时间内 CO 干沉降量与大气底
层 CO 的浓度成正比, 若 kd为干沉降速度, [CO]srf为

地面 CO浓度, 则单位时间内 CO干沉降量 

d srf
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结合 MOZART模拟结果, 实际 CO损耗为 
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为 MOZART 模拟和实

际计算的单位时间消耗量 , mop[CO] , moz[CO] 代表

MOPITT观测和 MOZART模拟的地面 CO的浓度.  

1.2.4  CO 月排放量的计算结果  利用上面计算得
到的 2004 年实际大气中 CO 各收支项, 建立实际大
气中 CO的收支方程: 

mop emis trans chemprod

d d d d 
d d d d
C C C C
t t t t

⎛
= ⎜⎜

⎝
＋ ＋  

chemloss drydep real

d d ,
d d
C C
t t

⎞
− − ⎟⎟

⎠
      (9) 

结合 MOZART模式模拟的收支方程: 
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(9), (10)两式相减, 得到 2004年各月实际 CO排放量
的计算公式为 
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其中实际 CO 柱总量的月变化率
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由

MOPITT 观测及 MOZART 模式模拟的月平均 CO 柱
总量得到. 由(11)式可知, CO计算结果的误差主要包
括 MOZART 模式的误差、MOPITT 观测反演误差以

及新方法中计算
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和
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时假定的条件限制所造成的计算误差等.  

2  结果与讨论 

图 3为 1, 4, 7, 10月份 Horowitz源和计算得到的
CO新源的分布图. CO的源排放主要集中在亚洲东部
和南部、印度半岛、非洲中部和南部、南美和美国东

部地区, 且具有明显的季节变化. 新方法得到的 CO
的主要源区分布与 Horowitz 源大体一致, 但强度明
显大于后者, 尤其是在东亚、非洲和美国东部地区. 
图 4 为各主要源区 (图 3(h)所示分区 )的新源与
Horowitz 源区域平均的月排放强度, 同样可以看到, 
区域平均的新源强度大于Horowitz源, 且 1~6月二者
之差大于 7~12 月, 差异最大的地区为东亚和美国东
部. 尽管图 3 中东亚和美国东部的 CO 排放高值以 1
月份最为显著, 但就区域平均的月排放强度来看, 却
是以 4 月份为最大 , 而且新源的季节变化明显比
Horowitz 源显著; 而对于东南亚(包括澳洲北部)和南
美洲的源区 CO 排放, 新源与 Horiwitz 源差异在 6~8

月最小, 3~5月最大. 排放最大值出现在 9~10月, 另
外, 在 9月的南美和 10月的东南亚, 区域平均的新源
略低于 Horiwitz 源, 这与前面提到的 MOZART 模拟
浓度高与 MOPITT 观测浓度(图 1)出现的时间一致; 
非洲地区新源与 Horowitz 源之差年内变化较小, 排
放强度 1月最大, 4月最小, 10月高值区转移到南部地
区, 从区域平均图上还可发现, 在 8 月, 非洲地区, 
出现另一高值点. 从 CO 排放的全球分布特征来看, 
东亚和美国东部排放区与人类活动密集区分布较为

一致, 日益发达的工业, 众多的人口和繁忙的交通应
该是造成这些地区 CO高排放的原因, 从图 4可以看
到 Horowitz 源在很大程度上低估了这两个地区的源
排放 . 而非洲和南美地区的排放主要是与植被和生
物质燃烧有关 , 东南亚和印度半岛地区除了人类活
动外 , 其明显的季节变化还与这些地区火灾易发时
间有关 , 冬春季是中南半岛和非洲中部地区火灾的
频发季节, 而夏秋季则是南美、非洲南部和印度尼西
亚及澳大利亚北部火灾的多发期.  

图 5为 1, 4, 7, 10月 Horowitz源与 CO新源的比
值分布情况, 新源约为 Horowitz源的 1~2倍, 二者在
1 月和 4 月差异较大. 对比图 1, 可以发现 Horowitz
源与 CO 新源的比值分布情况与图 1 中 MOZART 模
拟浓度与 MOPITT 观测浓度之比具有较好的对应关
系. 在 MOZART模拟浓度高与 MOPITT观测浓度的
地区或月份, Horowitz 源与新源之比>1, 相反, 在浓
度之比<1 的地区或月份,  Horowitz 源与 CO 新源之
比<1. 在非洲北部终年 Horowitz 源与新源之比<0.1, 
这主要是因为非洲北部主要为沙漠地区, Horowitz源
较小, 基本为 0, 而新源中该地区的源不为 0 引起的. 
总的看来, Horowitz源除了在南美和东南亚的部分地
区略有高估外, 其余地区基本上都低估了实际的 CO
源排放, 尤其是在东亚、美国东部及非洲地区. 总体
上新源比 Horowitz源更能代表 2004年 CO的实际排
放情况.  

3  小结 
为了得到最新的月尺度的 CO源排放的数据, 本

文利用 MOPITT卫星资料和 MOZART模式, 提出一
种新的计算 CO 源排放的方法. 大气中影响 CO 浓度
的物理化学过程主要有排放、传输、化学转化(化学
产生和化学消耗)及沉降过程(包括土壤吸收)等, 这
些过程构成了 CO的收支平衡方程. 利用 Horowitz等
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图 3  Horowitz源与新源 CO源强分布的比较图 

单位: 1012molec·cm−2·s−1; (a)~(d) 为 Horowitz源 1, 4, 7, 10月的排放情况, (e)~(h)为新源 1, 4, 7, 10月的排放情况 
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图 4  区域平均新源(实线)与 Horowitz源(虚线)CO月排放强度 
单位: 1018molec·cm−2; AsiaE_N, NorthAm_N, AsiaSE_N, Africa_N, SouthAm_N分别代表东亚、北美、东南亚、非洲及南美地区的新源, AsiaE_H, 

NorthAm_H, AsiaSE_H, Africa_H, SouthAm_H分别代表东亚、北美、东南亚、非洲及南美地区的 Horowitz源 
 

 
图 5  Horowitz源与 CO新源的比值图 

(a)~(d)分别为 1, 4, 7, 10月的情况 
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人 [15]源排放清单和MOZART模式模拟这些物理化学
过程, 分析各个格点上CO浓度及各物理化学过程的
模拟结果表明 , 在一定条件下 , 这些物理化学过程 
只与CO浓度的变化有关, 利用这个变化关系, 结合
2004年MOPITT观测的月平均CO浓度, 建立 2004年
各月CO的收支平衡方程, 即可计算出 2004年各月各
格点上CO的排放量 . CO计算结果的误差主要包括
MOZART模式的误差、MOPITT观测反演误差以及新

方 法 中 计 算
trans

d
d
C
t

, 
chemprod

d
d
C
t

, 
chemloss

d
d
C
t

和

drydep

d
d
C
t

时假定的条件限制所造成的计算误差. 

新方法得到的 CO 的源排放的空间分布特征与
Horowitz 源排放一致, 但强度明显大于后者, 约为后
者的 1~2 倍, 新源更能代表 21 世纪初 CO 源的月排
放情况. Horowitz源除了在东南亚和南美部分地区略
有高估外, 其余地区基本上都低估了 CO 的源排放, 
尤其是在人类活动影响较大的东亚和美国东部地区, 
Horowitz源显著低估了实际的 CO源排放.  

致谢  MOPITT 数据来自美国 NASA 大气科学数据中心, 
MOZART 模式由美国大气研究中心(NCAR)大气化学部
(ACD)提供, 在此一并表示感谢. 
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