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摘要：选取我国水稻主产区之一的江苏为研究区域,在位于江苏中部的泰州市建立 50m 高度的高精度大气 CH4浓度观测系统,并选取覆盖当地水稻种

植期的 2023年 5月 20日~10月 31日为研究时段,通过耦合大气传输模型和优化的反演方法,在 10d(旬)尺度上开展了稻田 CH4通量反演.结果表明,(1)

基于自下而上方法的 EDGAR先验排放清单没有明显的稻田 CH4通量时间变化特征,且不存在 CH4排放峰值,这与江苏省稻田 CH4排放在 7~8月分蘖-

孕穗期达到峰值不符,需要基于 CH4浓度观测进行订正和反演.(2)基于高塔浓度观测的反演结果表明,无论是泰州市还是江苏省,在 8月上、中旬 CH4排

放出现了峰值,之后逐渐下降,且其峰值分别达到了(966.6±104.6)和(1182.9±128.0) mg/(m2·d),是反演前排放清单的(3.27±0.35)倍.(3)从 5月下旬~10月下

旬整个研究时段内,泰州市和江苏省稻田 CH4的后验平均 CH4通量分别为(307.3±40.5)和(376.7±49.7)mg CH4/(m
2·d),是先验清单的(1.37±0.18)倍,以上反

演结果表明先验排放清单无论从时间变化还是总量上存在明显偏差. 
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Abstract： Jiangsu Province—one of China’s major rice-producing regions—was selected as the research area. A 

high-precision CH4 observation system was established at a height of 50m in Taizhou City, central Jiangsu, and the period 

from 20th May to 31st October 2023, covering the local rice-growing season, was used for analysis. Paddy CH4 flux was 

retrieved at a 10d scale by coupling an atmospheric transport model with an optimized inversion framework. The main 

findings are as follows: (1) The “bottom-up” approach based EDGAR prior inventory exhibited neither distinct temporal 

variability nor emission peaks for paddy CH4 fluxes, inconsistent with the observed peak emissions during the 

tillering-booting stage in July~August in Jiangsu, which should be constrained and calibrated by using atmospheric CH4 

observations. (2) Inversions revealed that both Taizhou City and Jiangsu Province experienced peak CH4 emissions in early 

to mid-August, followed by a gradual decline. The peak fluxes reached (966.6 ± 104.6) mg/(m2·d) and (1182.9 ± 128.0) 

mg/(m2·d), respectively, which were (3.27 ± 0.35) times higher than the prior estimates. (3) Over the entire study period, 

the posterior mean paddy CH4 flux for Taizhou and Jiangsu were (307.3 ± 40.5) mg CH4/(m
2·d) and (376.7 ± 49.7) mg 

CH4/(m
2·d), respectively, (1.37 ± 0.18) times the prior values. These results indicate that the prior inventory substantially 

underestimated both the magnitude and temporal variation of paddy CH4 emissions. 
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甲烷(CH4)是仅次于二氧化碳(CO2)的第二大人

为温室气体,贡献了全球辐射强迫的 20%~25%
[1]

.基

于全球大气 CH4 浓度观测的结果表明,其浓度在

2025年已上升到 1930×10
-9

.而近 20a内大气 CH4浓

度年增加幅度在0.33~17.68×10
-9

/a间波动,展现了巨

大年际差异及偏离预期估算的结果,并直接表明当

前对 CH4排放源、汇量的估算存在较大偏差及对其

驱动机制的认知依旧不明晰.区域尺度(10
2
~10

6
km

2
)

包含城市及省级区域 ,被作为准确核算国家尺度

CH4总排放的重要节点
[2-3]

.因此,对区域尺度 CH4排

放源的准确核算,是各国制定碳减排政策的关键数

据支撑.中国是全球最大的人为 CH4排放国,随着我

国于 2023 年底签署《甲烷排放控制行动方案》,并

制定 CH4 排放量的减排及缓解气候变化政策,对我

国区域尺度CH4排放量开展准确核算及建立监测方

法,已成为量化我温室气体总排放及实施“双碳”战

略的关键一环. 

从组分构成可将CH4排放源分为人为源和自然

源两大类,其中人为源主要包括煤炭开采、畜牧养

殖、稻田种植和垃圾处理过程(包含固废填埋和污水

处理)等人为活动导致的类别;而自然源则包括自然

湿地、湖泊、河流等生态系统
[4-5]

.而由于稻田和垃

圾处理等主要排放源受到微生物活动和人为管理

等共同影响,因此显示出受下垫面差异、气候因子等

不同生物物理因子主导的高时空差异性,及排放量

估算的极大不确定性
[6-8]

.虽然前人在我国已采用大

量基于站点观测的方法,在不同下垫面开展了站点

尺度的CH4排放量的观测并积累了丰富的实验数据,

如涡度相关方法、箱试法、水平衡法等
[9-10]

.但由于

以上影响因子呈现时空分布的高度异质性,如土壤

碳氮含量、含水量、人为管理措施及温度、降水等

气候特征等
[11-12]

,导致从站点尺度进行空间上推到

区域尺度仍存在很大的不确定性,这也是当前估算

区域尺度 CH4排放量的最大难点. 

稻田是我国仅次于畜牧养殖的第二大农业排

放源,占我国总排放量的 13.7%
[13]

.稻田 CH4排放由

于受水稻类型、水肥管理方式(如有机质添加量、播

种和收获时间、农田水位管理等)等影响,大量观测

结果表明即便同一种水稻类型其排放因子也差异

10 倍(0.1~1.4g/(m
2
·d).这导致区域尺度稻田 CH4 排

放量时空分布特征的准确量化依旧存在很大不确

定性
[14-16]

.如基于排放清单方法和站点尺度观测的

排放因子,计算的我国稻田 CH4年总排放量为 5.3~ 

13.9Tg,其不确定性为 250%
[17]

.如上所述,由于稻田

CH4 排放受到以上多重自然和人为因子共同驱动,

且在站点尺度具有高观测成本和时空异质性,无法

对区域尺度中所包含的任意空间点位开展繁复的

观测,进而直接导致若开展从单观测站点到包含所

有空间异质区的尺度上推,将带来极大误差. 

相对于站点尺度的直接观测,当前对区域尺度

CH4排放的核算主要包括基于“自下而上”原理的

排放清单和“自上而下”原理的大气反演方法.其中

排放清单主要依托于活动数据和排放因子,活动数

据来自于统计部门,而排放因子则主要采用基于站

点观测的计算结果,并未进行本地化及时空分布上

的校正,因此被认为排放清单方法不确定性的最主

要来源.基于大气(如高塔和卫星等)CH4浓度观测和

大气传输模型的反演算法,能为排放清单方法提供

独立的验证与评估
[16-17]

.而其中以高塔 CH4 浓度观

测为代表,具有空间代表性强、观测时间连续、可对

目标区域开展全天候的观测等优点,近几年被广泛

应用于温室气体排放量的核算中
[15,18-19]

.然而,鲜有

研究基于高塔大气 CH4 浓度观测对我国稻田 CH4

排放进行反演和评估
[20]

.此外,传统的大气反演方法

需要结合复杂的反演算法及提供关键参数的不确

定性范围,这阻碍了在不同地区和部门的有效推广.

因此,基于简化且具有可推广性的排放量反演方法,

则具有更广泛的实际应用意义. 

长三角区域是我国经济和城市化发展最发达

的地区之一,也是我国水稻种植的主产区之一,是我

国稻田 CH4 高排放区
[21-22]

.本研究拟选择长三角区

域的江苏省为研究对象,通过开展基于高塔的大气

CH4 浓度观测,结合大气传输模型评估全生育期的

稻田 CH4 排放量,评估和降低排放清单方法在区域

尺度 CH4 排放估算上的不确定性,旨在为准确计算

区域尺度 CH4总排放及其组分提供数据支持. 

1  材料和方法 

1.1  大气 CH4浓度观测 

大气 CH4浓度观测系统(119°56′E, 32°19′N)位

于江苏省泰州市,从 2023年 5 月 20 日开始观测至今

(图 1).观测系统依托于 55m高的高塔,进气口位于离
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地面 50m 高度且通过气路连接与地面机房的分析

仪进行抽气和测量.大气 CH4 浓度的观测是基于北

京唯思德科技有限公司的 CH4 浓度分析仪(GGA- 

311 型号),该系统采用离轴积分腔输出光谱技术

(Off-axis Integrated Cavity Output Spectroscopy),且

为了降低大气水汽浓度波动对CH4浓度观测准确性

的影响,在仪器测量前气路通过冷井冷凝除水.此外,

为获取高精度的 CH4 浓度观测结果,浓度标定系统

每 12h连通 3个不同梯度的CH4标气进行测量,每次

通标气时间为 5min.本研究所使用的浓度为基于 3

个梯度校正后的大气 CH4 小时浓度,其观测准确性

在 2×10
-9
以内.由于本研究主要关注位于长三角的

稻田 CH4 排放量变化及对浓度的影响,因此基于前

期文献调研,将当地水稻种植时段定义为 6 月初~11

月初.考虑到水稻成熟收割前 1周放干田水导致CH4

排放可忽略不计,因此选取观测时段从开始观测的

2023年 5 月 20 日~2023年 10 月 31 日. 

 

图 1  50m高度大气 CH4观测高塔站点位置及江苏省各市 

Fig.1  Locations of 50m CH4 observation towers (black 

triangles) and cities in Jiangsu Province 

粗黑线边界为与泰州接壤城市,细黑线边界为非接壤城市 

此外,为在模型中提供不同风向的 CH4 浓度背

景值,本研究选取位于模拟区域外围边界的 6 个国

际 CH4 浓度背景值观测站点,包括 UUM 站(外蒙

古 ,44°27’N, 111°06’E),WLG 站 (中国青 海省 , 

36°17’N, 100°54’E),DSI 站 (中国台湾省的东沙

岛,20°42’N, 116°44’E), LLN 站(中国台湾省的鹿

林 ,23°28’N, 120°52’E), RYO 站 ( 日本 ,39°02’N, 

141°49’E)和 YON站点(日本,24°28’N, 123°01’E).由

于其中部分背景站点观测频率为每周,为得到适用

于小时尺度的模型模拟 CH4 背景值,本研究采用由

美国国家海洋和大气管理局(NOAA)碳循环组开发

的一种基于数字滤波曲线拟合算法(CCGCRV)生成

以上 6 个背景站的小时 CH4浓度
[23]

 

泰州市位于江苏省中部地区及长三角腹地,全

市2023年稻田种植面积为1.87×10
3
km

2
,占全市总面

积 32%;而其所在的江苏稻田种植面积为 2.81× 

10
4
km

2
,占全省面积 26.2%.通过前期模型模拟发现

江苏省稻田CH4是观测站点浓度增加值的最重要来

源,进一步表明在稻田生育期能观测其高排放对大

气 CH4浓度的显著影响.而在长三角区域,尤其是江

苏省水稻的种植时间在 6 月中下旬~10 月下旬,因此

观测时段包含江苏水稻的完整生育期,且能监测到

不同时段的稻田 CH4排放变化特征. 

1.2  基于WRF-STILT 模型的 CH4浓度模拟 

1.2.1  WRF-STILT 参数设置及模型构建  基于项

目团队在中国中东部其它区域的研究及真实大气

CH4浓度的构成
[18-19,24]

,把大气 CH4浓度(CH4_model)

分为背景值浓度(CH4_background)和区域源、汇贡献(即

浓度增加值 enhancement,公式 1).其中 CH4_background

的获取是根据追踪 WRF-STILT 模型模拟的粒子扩

散来源,选择最靠近的 CH4 背景站作为其背景值浓

度;而后者CH4浓度增加值 enhancement由大气传输

过程模型模拟的足迹贡献源区(footprint)和研究区

域内的 CH4排放源汇(ECH4)两者综合贡献,i 为任何

时刻 CH4 浓度模拟的过去积分小时数,本研究采用

7d,因此浓度增加值代表从当前到过去 168h 内任意

小时大气流经任何区域的源、汇项对其浓度的累计

贡献,考虑到模拟时段只有 7d,因此与之前研究相同,

认为大气中OH离子导致的 CH4汇相对于排放源可

以忽略. 

4

168

4_model 4_background CH1
CH CH footprint ( )

i ii
E

=

= + ⋅∑  (1) 

其 中 浓 度 贡 献 源 区 footprint 由 STILT 

(Stochastic Time-Inverted Lagrangian Transport)模型

在高时空分辨率的气象场驱动下模拟,气象驱动场

来自WRF (Weather Research and Forecasting, 4.2.2

版本)中尺度数值天气预报模型.本研究中 WRF 模

型采用双层嵌套 ,最外层 (Domain 1,空间分辨率

27km)覆盖亚洲东部地区,最内层(Domain 2,空间分

辨率为 9km)覆盖中国中部和东部大部分地区,物理

参数化方案与之前在长三角的研究一致,对于模拟
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区域的设置详见 Hu等
[19]

. 

在 WRF气象场的驱动下,STILT 模型通过释放

粒子(本研究选取 500 个)并追踪所在模拟区域的位

置和边界层内的停留时间来计算观测站点的浓度

贡献源区 footprint,其代表模拟区域内任何网格任何

区域源、汇对观测点位浓度的潜在贡献 ,本研究

STILT 模型对 footprint的模拟区域为 106°E~124°E, 

20°N-40°N;空间分辨率为 0.1°,做到了和模型所使

用 CH4排放量的匹配.由于大气 CH4浓度包含所有

区域所有排放源组分的共同影响,为区分不同区域

和 CH4排放源的贡献,将进一步拆分模拟,并量化和

分析模拟区域江苏省内各市、长三角各省尺度和主

要 CH4类别的贡献. 

1.2.2  先验人为源和自然源 CH4 排放量  模型所

使用的 CH4 排放源包括人为源和自然源,其中人为

源来自于 EDGAR (Emissions Database for Global 

Atmospheric Research,版本 v8.1),EDGAR 提供全球

尺度 0.1°网格分辨率的不同人为排放源类别,主要

包括农业土壤(AGS,在本研究主要是代表稻田)、垃

圾处理(WWT,包括固废填埋和污水处理)、居民区燃

气泄露(RCO)及其它多个类别.湿地自然源来自于

LPJ-wsl 模型模拟的排放产品 ,该湿地模型由

MERRA 和 CRU 两种气象场驱动,本研究用两者平

均作为自然源 CH4排放,空间分辨率为 0.5°
[25]

.人为

源和自然源时间分辨率都是月平均. 

1.3  稻田 CH4排放量反演方案 

通过前期分析,得到稻田和垃圾处理 CH4 排放

是泰州市和江苏省主要排放源,两者之和达到总排

放的 85%,且占比分别接近 50%和 35%.因此基于稻

田的高占比,观测站点的 CH4 浓度变化将显著捕捉

稻田 CH4 排放的强烈影响.本研究采用乘法比例因

子法
[26-27]

,进行稻田 CH4 排放量及其时间变化的反

演,该方法如方程(2)所示, 

4_obs 4_background 4_others

rice_paddy

4_rice_paddy

CH CH ΔCH
SF(E )

ΔCH

− −

=  (2) 

式中:SF(Erice_paddy)为稻田 CH4 排放量的校正系数; 

CH4_obs,CH4_background,ΔCH4_others,和 ΔCH4_rice_paddy 分

别为观测到的大气 CH4浓度,背景值浓度,模型模拟

的除稻田外的其它类别 CH4 浓度增加值,以及模型

模拟的稻田 CH4 浓度增加值.需要指出的是以上方

法需要考虑不同组分的不确定性和月变化对稻田

CH4 排放量校正系数的影响;其中垃圾处理和湿地

CH4 排放是重要的组分,且属于微生物过程主导的

排放类别,并具有显著的温度敏感性.基于模型模拟

的湿地 CH4 通量已存在显著的月变化特征 ;而

EDGAR排放清单的垃圾处理过程没有月变化,这与

真实情况不符,需要进行排放量订正.团队前期基于

贝叶斯方法的反演结果表明江苏和浙江垃圾处理

过程 CH4年总排放量是排放清单的 65%
[19]

,且垃圾

处理 CH4 排放因子具有显著的温度敏感性,即温度

上升 10℃其排放量增加 30%;而除垃圾处理和稻田

之外的其它排放源具有较低的占比和较高的准确

性(偏差约 10%),因此基于以上校正方案可首先对公

式(1)中垃圾处理过程的 CH4 排放量进行订正,校正

方程如公式(3)所示, 

mean

waste_post waste_EDGAR
0.65 (1 30%)

10

i
T T

E E
−

= × × + ×  (3) 

式中:Ewaste_post为基于温度校正后的月尺度垃圾处理

产生的 CH4排放量;Ti和 Tmean分别为月平均和年平

均T2m温度;系数 0.65为对江苏省垃圾处理过程CH4

年总排放量的订正;30%为垃圾处理过程的温度敏

感性 Q10,意味着温度上升(或下降)10
o
C,其排放量增

加(或降低)30%.为了计算公式(1)中大气传输过程、

气象场的模拟、其它类别排放量的不确定性对稻田

CH4 排放量反演的影响,采用蒙特卡洛方法计算获

得水稻 CH4 排放的不确定性,其中随机计算 10000

次,基于观测分析得到大气 CH4浓度、背景值浓度和

其它源的不确定性分别为 0.1%、0.1%和 10%, 

WRF-STILT 模型模拟的 footprint不确定性为 13%,

且以上所有不确定性采取正态分布
[24,28]

. 

2  结果与讨论 

2.1  基于WRF-STILT模型和先验排放清单的CH4

浓度模拟 

2.1.1  不同类别先验CH4排放对比  从图2(a)可以

看出,长三角尤其是江苏中南部分布较高的水稻种

植区域,导致 CH4 排放量在江苏中部和南部地区高

于北部地区.而图 2(b)中,垃圾处理过程 CH4排放则

主要分布在江苏中部、南部以及浙江的北部、上海

等地区,这主要是在 EDGAR 等先验排放清单采用

人口、经济和夜晚灯光数据进行空间降尺度,因此其

显示出与经济和人口之间的高空间相似性.而湿地
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除了在长江中游的鄱阳湖分布较高之外,在长三角

内主要位于安徽和江苏省,尤其是围绕太湖流域周

边区域,以及位于观测点的东北部和南部区域(图

2(c)).其它类别的人为源则展示出高度异质化的空

间分布,但相对于稻田和垃圾处理显示出相对较小

的数值(图2(d)).通过分析以上CH4排放量结果,表明

稻田和垃圾处理CH4排放将是主导观测点及长三角

和江苏区域大气 CH4浓度的主要类别. 

   

    

图 2  整个研究时段 6~10月平均的不同类别 CH4排放源的空间分布 

Fig.2  Spatial distribution of different categories of CH4 emission sources averaged over June~October for the entire study period 

(a)稻田排放,lg[g/(m
2
·s)], (b)垃圾处理过程排放,lg[g/(m

2
·s)], (c)湿地排放,g/(m

2
·month), (d)所有其它类别排放,lg[g/(m

2
·s)];横刻度值单位为°E,纵刻度值 

单位为°N 

本研究基于先验 EDGAR清单和湿地 CH4模拟

结果进一步计算了泰州市和江苏省 CH4 排放量,其

中泰州市 6~10月 CH4总排放量为 12.5×10
4
t,稻田、

垃圾处理、湿地和其它源分别为 6.4×10
4
t、4.2×10

4
t、

1.9×10
4
t 和 0.2×10

4
t,占全市 CH4总排放量 51.1%、

33.5%、15.2%和 0.2%.而江苏省 6~10月 CH4总排放

量为 193.5×10
4
t,其中稻田、垃圾处理、湿地和其它

源分别为 93.4×10
4
t、 68.3×10

4
t、 20.9×10

4
t 和

10.9×10
4
t,所占比例分别为 48.3%、35.3%、10.8%

和 5.6%.从泰州市和江苏省不同排放源所占总排

放的比例可知,两者非常接近,这进一步表明泰州

市观测到的 CH4浓度所推算出的校正系数同样适

用于江苏全省.以上结果和Huang等
[20]
在安徽省全

椒县开展的高塔 CH4观测与模拟结果接近,也进一

步说明稻田是控制长三角各省 CH4排放的主要类

别.需要指出的是,以上比例和排放仅是基于先验

清单的结果,本文将进一步结合大气 CH4浓度观测

和耦合大气传输模型进行稻田 CH4排放量的反演

和校正. 

2.1.2  基于WRF-STILT模型模拟的浓度贡献源区

footprint  浓度贡献源区 footprint 的空间分布及时

间变化能直接表明不同区域对观测点浓度的潜在

贡献,本研究基于WRF-STILT模型模拟了 2023年 5

月 20日~10月 31日的小时尺度浓度 footprint.从图

3可以看出,泰州本地和江苏全省的CH4排放在整个

研究时期都对观测站点有较大的贡献(高贡献区为

图 3 显示的常用对数 log10大于-3 的区域内).其中

6~8月 footprint主要呈现东-西向分布,而 9~10月则

呈现东北-西南向分布,这主要是东部沿海盛行风向

的季节变化导致的;在 6~7 月主要是东南季风控

制,9~10月由东北风控制,而 8月则是受两者交替影

响.此外,footprint 中黄色的区域同样是当地 CH4浓

度的明显贡献源区.需要指出的是,footprint 以 log10

的形式展示,因此在假设单位网格点 CH4 通量一致
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的基础上,footprint 在数值±1 的变化,在浓度贡献的

差异上可以达到 10 倍 .虽然强的浓度贡献源区

footprint在空间上也同样覆盖海洋区域,但是海洋天

然气开采泄露区域离观测站点超过 500km,使得海

洋的 CH4 通量相对于东部区域的陆地可以忽略;来

自于海洋 CH4 的背景值浓度相对于陆地上更低,因

此也是造成我国东部地区在夏秋季CH4浓度呈现周

期性变化的重要因素.此外,在之前的研究中同样发

现,夏季由于太阳辐射导致的边界层内对流加强以

及边界层高度升高 ,也将显著降低单位网格的

footprint 值 ,进而将导致模拟的浓度增加值

enhancement降低
[18-19]

. 

   

  

图 3  基于WRF-STILT模型模拟的浓度贡献源区 footprint空间分布 

Fig.3  Spatial distribution of monthly averaged footprint based on the WRF-STILT model 

(a)2023年6月, (b)2023年7月, (c)2023年8月, (d)2023年9月, (e)2023年10月.长三角边界用蓝色展示,泰州市边界已展示,观测站点用绿点展示,footprint

单位为 log10(10
-6

·m
2
·s/mol);横刻度值单位为°E,纵刻度值单位为°N 

2.1.3  基于高塔观测与 WRF-STILT 模型模拟的

小时平均 CH4 浓度对比  基于 WRF-STILT 模型

和月尺度先验 EDGAR 排放清单及湿地 CH4通量

模拟了小时尺度 CH4浓度、组分,并与高塔观测进

行了对比,从图 4(a)中可以看出,整体上 CH4浓度模

拟结果能与观测的小时变化趋势一致,说明 WRF- 

STILT 模拟对大气传输过程和浓度贡献源区

footprint 的有效模拟,整个模拟时段基于小时平均

的相关系数 (R),平均误差 (MB)和均方根误差

(RMSE)分别为 0.43,12.1×10
-9
和 242.7×10

-9
.模拟

和观测的日变化幅度在部分时间段出现了较大偏

差,例如在 5~6月模拟明显高于观测,而在 8月 6日

~9 月 5 日,观测浓度出现了高值,但是模型却无法

准确模拟,9 月 5 日以后观测和模拟出现了较高的

一致性.在以上不同时段的不一致表明模型所使用

的先验 CH4 通量与真实结果存在较大差异.从图

4(b)可知,稻田和垃圾处理过程的 CH4 排放是主导

浓度变化的最主要因素,因此除了稻田 CH4排放存

在潜在误差外,垃圾处理过程的 CH4排放由于无月

变化特征,同样是导致以上观测和模拟 CH4浓度差

异的重要因素;考虑到垃圾填埋和污水处理是基于

微生物过程的排放源,具有高度的温度依赖性,因

此模型使用的先验排放清单在不同温度下和真实

排放存在偏差.此外,稻田和垃圾处理过程 CH4 浓

度贡献呈现高度一致的时间变化特征,这也直接表

明传统的反演方法难以通过时间序列的波动将两

者的排放量进行有效拆分和反演. 

基于WRF-STILT模型和先验排放清单,本研究



1304 中  国  环  境  科  学 46卷 

 

进一步细化了不同CH4排放源组分和区域对观测点

CH4浓度增加值的贡献,如表1和表2所示,其中养殖

业等农业源由于占浓度总增加值比例较低,则被归

为其它类别. 

 

图 4  CH4浓度及其组分的时间序列变化 

Fig.4  Time series of CH4 concentration and components 

(a)基于先验排放清单的 CH4小时模拟浓度和高塔观测结果的对比, (b)基于先验清单的不同浓度增加值组分的时间序列,分别为稻田、湿地、垃圾处理、

居民使用泄露和其它所有类别 

表 1  基于先验排放清单模拟的不同排放源组分月平均浓

度贡献(×10
-9)及其占总贡献比例 

Table 1  Monthly average concentration contributions (×10
-9) 

from different emission source categories simulated based on 

the prior emission inventory and their percentage shares of  

the total contribution 

排放类别 6月 7月 8月 9月 10月 

稻田 
246.3 

(54.0%) 

230.6 

(49.9%) 

173.2 

(48.2%) 

111.2 

(38.3%) 

38.0 

(17.7%)

垃圾处理 
155.2 

(34.0%) 

147.0 

(31.8%) 

122.2 

(34.0%) 

119.3 

(41.1%) 

126.3 

(58.7%)

湿地 
30.9 

(6.8%) 

58.8 

(12.7%) 

47.5 

(13.2%) 

41.9 

(14.5%) 

25.9 

(12.0%)

居民区 
2.1 

(0.5%) 

1.6 

(0.3%) 

1.5 

(0.4%) 

2.6 

(0.9%) 

5.9 

(2.8%) 

其它 
21.9 

(4.8%) 

24.0 

(5.2%) 

14.7 

(4.1%) 

15.1 

(5.2%) 

18.9 

(8.8%) 

总和 456.5 462.0 359.1 290.2 215.1 

 

表 1 显示,6~10 月先验的浓度增加值存在明显

的月变化特征,这主要是由于 CH4 排放源及大气传

输过程和不同气象因子(尤其是边界层高度、温度、

风速、风向等)共同影响,而其中的大气传输过程和

所有气象因子的影响可由 footprint 模拟和表征.稻

田 CH4 排放在 6~10 月的浓度贡献分别为(246.3, 

230.6,173.2,111.2,38.0)×10
-9

,占模拟CH4总浓度增加

值比达到 54.0%、49.9%、48.2%、38.3%、17.7%.

垃圾处理的浓度贡献分别为 (155.2,147.0,122.2, 

119.3,126.3)×10
-9

,占比达到 34.0%、31.8%、34.0%、

41.1%、58.7%.以上结果进一步从浓度上表明稻田和

垃圾处理过程是当地 CH4 浓度变化的主要组分,且

两者展示出了显著的月变化特征.如上所述,先验清

单中稻田 CH4 排放只有较小的月变化特征,而清单

中垃圾处理过程则没有月变化,这显然与真实 CH4

排放相比不合理.基于其温度敏感性,夏天 CH4排放

应该高于冬季,6~10 月的气温分别为 24.9,28.3,27.8, 

24.3,18.6℃,高于全年平均值 16.2℃,因此真实的贡

献及其比例在 6~9 月应该更高,尤其是 7~8 月.此外,

湿地 CH4排放也是重要的贡献来源,在 6~10 月浓度

增强分别为 (30.9,58.8,47.5,41.9,25.9)×10
-9

,占比为

6.8%、12.7%、13.2%、14.5%、12.0%.因此可知,控

制观测站点大气CH4浓度变化主要是以上三种微生

物过程,而非化石燃料来源(如工业、汽车和居民区

等).通过对比基于 WRF-STILT 模型在我国其它地

区的研究,发现本研究与在江苏南京、安徽全椒、浙

江杭州的主导排放源类似,但与在山西太原观测结

果不同,以上差异的主要原因是山西以煤炭开采为

主,瓦斯泄露是当地 CH4的主要排放源,而长三角人

口密集,河网密布,农业发达,因此导致稻田、垃圾处

理等成为重要排放源 ,因此展示出不同地区大气
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CH4 浓度的组分呈现较大差异,以及具有当地下垫

面特色的组分变化特征
[3,18-20,24,29]

. 

表 2  基于先验排放清单模拟的不同区域对站点 CH4月平

均浓度贡献(×10
-9) 

Table 2  Monthly average CH4 concentration contributions 

(×10
-9) at the site from different regions simulated based  

on the prior emission inventory 

 区域 6月 7月 8月 9月 10月 

安徽 21.3 22.2 8.7 5.6 8.1 

浙江 9.6 10.9 1.1 0.6 0.1 

上海 1.1 1.0 0.2 0.2 0.0 
长三角 

江苏 349.9 328.2 287.3 251.8 176.9 

泰州 175.9 163.7 160.9 170.4 110.9 

盐城 7.4 3.4 5.6 25.6 13.4 

镇江 22.8 29.1 3.2 2.2 3.0 

常州 24.8 17.8 5.6 3.8 3.2 

无锡 17.4 14.8 13.1 4.2 2.7 

苏州 26.3 28.9 36.5 5.0 3.9 

南通 38.0 39.3 47.8 14.8 11.9 

江苏省内 

扬州 24.6 21.6 9.0 15.7 22.4 

所有区域 456.5 462.0 359.1 290.2 215.1 

 

从表2可以看出,江苏省内CH4排放源是观测站

点主要贡献源,在 6~10 月分别贡献了(349.9,328.2, 

287.3,251.8,176.9)×10
-9

,占整个模拟区域(图 3 的中

国中东部)的比例分别为 76.6%、71.0%、80.0%、

86.8%、82.2%.由于观测站点位于泰州市中部,因此

泰州市贡献分别为(175.9,163.7,160.9,170.4,110.9)× 

10
-9

,占总模拟区域的比例为 38.5%、35.4%、44.8%、

58.7%、51.6%;且与泰州市接壤的 7 个市在 6~10 月

分别贡献了(161.3,154.9,120.8,71.3,60.5)×10
-9

,占总

贡献的 35.3%、33.5%、33.6%、24.6%和 28.1%. 

从泰州市及周边接壤城市的CH4浓度占比可知,

位于泰州市的 CH4 浓度观测站点,能接收到泰州及

周边接壤城市的显著信号,且其总和在 6~10 月占比

达到了浓度增加值的 71.1%、68.9%、78.4%、83.3%、

79.7%.上述 8 个市的稻田种植总面积是 1.25× 

10
4
km

2
,更是占江苏全省稻田种植面积的 44.4%.以

上模拟结果直接表明江苏省中部和南部区域是影

响该站点大气 CH4 浓度的主要源区,排放量反演结

果能展示泰州和江苏区域稻田 CH4排放特征.此外,

泰州及周边接壤 7市的总面积为 6万 km
2
,约 245km

的半径区域.因此,本研究在泰州市的浓度贡献区域

模拟结果表明 70%~80%的浓度增加值的贡献来自

于以观测站点为中心,半径为 250km内的区域.此外,

在山西太原市、江苏南京市、浙江杭州市、江西南

昌 市 模 拟 的 主 要 源 区 范 围 也 与 本 研 究 接

近  

[3,18-20,24,29]
,以上结果可为其它城市开展温室气体

浓度监测选址提供参考. 

2.3  基于浓度观测的稻田 CH4排放量反演 

表 3  基于 10d平均的先验和后验稻田 CH4排放通量及校正系数对比 

Table 3  Comparison of 10-day averaged prior and posterior paddy field CH4 emission fluxes and correction factors 

时期 
5月 

下旬 

6月 

上旬 

6月 

中旬 

6月 

下旬 

7月 

上旬 

7月

中旬

7月

下旬

8月

上旬

8月

中旬

8月

下旬

9月

上旬

9月

中旬

9月 

下旬 

10月 

上旬 

10月

中旬

10月

下旬

泰州 

先验 

220.9 308.8 308.8 308.8 285.3 285.3 285.3 295.7 295.7 295.7 178.2 178.2 178.2 52.6 52.6 52.6

江苏 

先验 

270.6 377.9 377.9 377.9 349.1 349.1 349.1 361.9 361.9 361.9 218.5 218.5 218.5 65.1 65.1 65.1

校正 

系数 

0.63  

(±0.11) 

0.15  

(±0.07) 

0.67  

(±0.10) 

0.82  

(±0.11) 

0.92  

(±0.12) 

1.30  

(±0.16)

1.33  

(±0.18)

1.33  

(±0.17)

3.27  

(±0.36)

2.14  

(±0.24)

2.51  

(±0.29)

1.20  

(±0.18) 

1.10  

(±0.17) 

3.85  

(±0.52) 

3.10  

(±0.47)

0.85  

(±0.33)

泰州 

后验 

140.2  

(±23.4) 

45.7  

(±21.3) 

206.5  

(±29.0) 

252.5  

(±33.1) 

262.3  

(±35.1) 

370.8  

(±46.5)

379.3  

(±51.1)

392.2  

(±50.8)

966.6  

(±104.6)

633.0  

(±71.2)

447.9  

(±51.9)

213.8  

(±32.2) 

196.5  

(±29.7) 

202.2  

(±27.0) 

163.0  

(±24.4)

44.9  

(±17.1)

江苏 

后验 

171.8  

(±28.7) 

56.0  

(±26.1) 

252.7  

(±35.5) 

309.0  

(±40.5) 

321.0  

(±42.9) 

453.8  

(±56.9)

464.2  

(±62.5)

480.0  

(±62.1)

1182.9 

(±128.0)

774.6  

(±87.2)

549.2  

(±63.7)

262.1  

(±39.5) 

241.0  

(±36.5) 

250.6  

(±33.4) 

202.0  

(±30.3)

55.7  

(±21.2)

注:排放通量单位为: mg CH4/(m
2·d),括号内为不确定性范围. 

如上所述,由于稻田和垃圾处理展示出高度一

致的时间变化特征,因此传统反演方法难以对其进

行有效拆分和反演,本文将采用公式(2~3)对稻田

CH4 进行反演.该方法虽然能在日尺度上得出了反

演校正系数,受到日尺度上背景值和大气传输过程

的影响,为了消除以上原因导致的较大日尺度上的

波动,采用 10d 平均进行校正系数的平滑并得到旬

平均的校正系数和反演结果 .从表 3 可以看出 , 

EDGAR 先验排放清单并没有显著的时间变化特征,

无论是泰州市或江苏全省的平均最高值出现在 6~8
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月,且泰州市在 285.3~308.8mg CH4/(m
2
·d),江苏省则

是 270.6~361.9mg CH4/(m
2
·d),都没有展示出由于水

稻生育期变化产生的 CH4通量的显著改变. 

而基于高塔浓度的后验校正系数则表明,在 7

月中旬~10 月中旬排放量应该高于先验通量,而 5 月

下旬~7 月上旬,以及 10 月下旬排放清单则出现了高

估.使用以上后验校正系数及不确定性,得出泰州市

和江苏省稻田 CH4 通量的最高值出现在 8 月中旬,

分别达到 (966.6±104.6)和 (1182.9±128.0)mg CH4/ 

(m
2
·d);且在 6 月上旬和 10 月下旬达到最低值,接近

50mg CH4/(m
2
·d).在整个研究时段展示出了显著的

时间变化特征,且高排放峰值持续时间在 10d 内.整

个研究时段平均值对比可以看出,泰州市和江苏省

先验 CH4通量分别为 223.9,274.3mg CH4/(m
2
·d),而

后验结果分别为(307.3±40.5),(376.7±49.7)mg CH4/ 

(m
2
·d),后验通量是先验清单的(1.37±0.18)倍.Huang

等
[20]
采用贝叶斯反演方法开展了长三角 CH4 月尺

度排放量的反演,发现了稻田 CH4 的季节变化是主

导长三角大气 CH4 时间变化的主要因子,本研究相

对于前人研究,不仅采用更简化的校正方法,还增加

了时间分辨率,从月尺度提升到 10d 平均.以上结果

表明先验排放清单无论从时间变化还是总量上存

在明显偏差,而本研究得出的后验校正系数则可用

于未来长三角区域稻田 CH4通量的订正. 

 

图 5  观测和模拟的日平均 CH4浓度对比 

Fig.5  Comparison of observed and simulated daily average 

CH4concentrations 

模拟分别采用先验 CH4通量和校正后的后验通量,模拟后验分别采用旬

平均和 5日平均 

为了评估本研究的校正方法对CH4排放量的改

进效果,再次采用校正后的稻田和垃圾处理 CH4 排

放量重新模拟 CH4浓度,并与观测结果进行对比(图

5).其中观测和先验浓度模拟的相关系数、平均误差

和均方根误差分别为 0.44,12.4×10
-9

,175.6×10
-9

,而

校正后的以上参数分别为 0.76,22.0×10
-9

,117.6×10
-9

.

虽然平均误差稍微上升,但相关系数和均方根误差

都显示出了明显的改进,说明改进后的 CH4 后验排

放量在时间变化上能更好地捕捉江苏省内真实的

稻田 CH4排放.此外,模拟后验 CH4浓度在 6 月上旬

和中旬校正了先验排放量的高估结果,更符合真实

的大气CH4浓度变化.而8月上旬和中旬的后验模拟

同样校正了先验排放量的低估结果.此外,在其它模

拟时段,先验和后验 CH4浓度并无明显差异. 

2.4  影响因子分析及与前人基于站点尺度观测的

对比和讨论 

由于稻田 CH4 排放是基于微生物活动过程,因

此受到水稻生理、气象环境条件和人为管理共同作

用的影响,其中气象要素是主要因素之一
[29]

.图 6中,

稻田CH4产生核心是产甲烷菌在厌氧环境下分解有

机物,因此温度是主导驱动因子,产甲烷菌最适活性

温度在 25~35°C,土壤温度从 7~8 月呈现逐渐上升

的态势,CH4 排放峰值(8 月上中旬)与土壤温度峰值

(29.2°C)同步出现.同时,由于太阳短波辐射的增加

促使 7 月下旬和 8 月上旬边界层高度和风速上升到

全年最高,边界层高度和风速的增加使得 CH4 水平

和垂直扩散加剧,这也是导致该时段即便排放量上

升,但图 4~5 中显示观测和模拟的 CH4浓度显著下

降的主要因素.此外,8 月中旬虽降水少,土壤湿度也

随之从 39.8%下降到 29.5%,但因前期 7 月持续降水

及人为保水,稻田土壤仍维持厌氧状态,叠加高温导

致排放跃升,达到排放峰值. 

本研究中位于长三角江苏区域的CH4排放呈现

单峰型季节模式,通过对比模型优化前后的排放因

子(SFs)发现后验 CH4排放于 6 月中旬逐渐上升,这

和当地晚稻移栽时间一致.对此,胡安永等
[30]
在太湖

流域的观测实验数据也说明该时段稻田CH4排放主

要是有机物料在移栽后淹水环境下迅速分解,产生

强烈的“早期碳激发效应”,为土壤产甲烷菌提供了

丰富的碳源底物,促使排放活动提早活跃.在 7~8 月,

由于长三角地区迎来全年中的高温雨季,水稻进入

生长旺盛的分蘖-孕穗期,高温能促使产甲烷菌的活

性增强,持续的降水以及田间淹水管理措施形成了

严格的厌氧环境,此时 CH4 排放达到峰值(1182.9± 

128.0)mg CH4/(m
2
·d),这也与鲍远航等

[12]
的观测结

果相近,即实地多站点观测数据高度一致地显示此
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阶段的排放通量峰值为 0.451μmol/(m
2
s) (623mg 

CH4/(m
2
·d)),且分蘖期占全年CH4排放总量的 81.6%

的研究结论一致,本研究在整个 7~8 月同样占主要

比例.而对于 7~8 月后验的 SF 比先验上升了 50%,

说明先验排放清单低估了排放强度,这是由于低估

了不同生育期稻田CH4排放显著的时间变化特征及

气象因子的影响;此外,也可能是由于低估了秸秆还

田 CH4 排放增加值,排放清单若不纳入秸秆变量则

会系统性低估峰值. 

 

图 6  研究时段各气象因子 10d平均值 

Fig.6  10-day averaged meteorological variables during the 

study period 

(a)空气温度,(b)边界层高度,(c)风速,(d)相对湿度,(e)总降水量,(f)土壤湿

度,(g)土壤温度,(h)气压 

长三角地区 2018 年拥有耕地 1855.23 万 hm
2
,

稻田 CH4 总排放量达 176.9 万 t,平均排放因子为

348.54kg/hm
2
,该地区以单季稻田排放贡献最大,CH4

排放的主要集中在 4~8 月,其中江苏、安徽两省共计

占比超 70%
[31]

.鲍远航等
[12]
同样发现太湖流域稻麦

轮作区稻季 CH4 排放总量为 28.95g/m
2
(约

289.5kg/hm
2
),当水稻进入 9~10 月抽穗-成熟期时,水

稻生理活动减弱,稻田开始排水烤田,因土壤氧化

CH4 排放骤降,研究发现成熟期的排放贡献仅占全

年的 2.2%.Huang等
[20]

通过对 2018年长三角地区的

观测和模拟排放分析,同样发现先验排放清单低估

了长三角地区稻田的生长季排放量. 

由于目前还未有城市或者区域尺度稻田CH4通

量的观测研究,本文基于文献调研,选取了在江苏省

已开展且数据公开的 4项站点尺度稻田CH4通量观

测结果
[9,32-34]

,并与本研究的反演结果进行对比(图

7).其中由于前人的不同观测试验的水稻种植日期

不同,且开展观测的年份跨越长达 20a,因此时间序

列采用水稻移栽后为第 1d.此外,考虑到江苏省和泰

州市不同区域水稻种植时间不同,通过查阅当地文

献,统一采用 2023年 7 月 1 日为移栽日期.从观测结

果可以看出不同稻田CH4通量时间变化和数值大小

不同,总体上移栽后逐步上升,且峰值出现的时间不

同,基本为移栽后的 25~50d,峰值达到 200~1400mg/ 

(m
2
·d);之后逐渐下降,且以上 4 项观测结果之间的对

比表明其总排放量的差距也超过了 6 倍.这主要是

稻田通量受到人为水肥管理措施、土壤生物物理属

性、水稻品种和气象因子共同影响,而以上因子在时

空上呈现出巨大的差异性
[13-16]

.这也是导致从农田

(或站点)尺度上推到区域(或全国)尺度时,出现差异

和估算不确定性的主要原因.而先验排放清单没有

出现以上明显的时间变化和峰值,最高 CH4 通量小

于 400mg/(m
2
·d),这和真实情况完全不相符. 

通过浓度订正后的 CH4 通量结果表明,无论是

泰州市还是江苏省,在移栽后 40~50d出现了峰值,且

达到了(966±104.6),(1182.9±128.0)mg/(m
2
·d),反演后

在排放高峰的结果是反演前的 3.3 倍,之后逐渐下降,

且在移栽 110d 后降低到最低约 50mg/(m
2
·d),这和前

人基于单站点观测的时间趋势结果高度相符,展示

出了本研究所采用的大气反演算法的可靠性.虽然

排放高峰在出现时间上滞后了 5~10d,且即便 4 个观

测站点之间的CH4排放高峰也相差超过 20d,这主要

是江苏省内在区域尺度上的移栽时间差异、水肥管

理措施和气象因子导致的.本研究基于 CH4 浓度观

测对 10d时间平均和区域尺度上稻田CH4通量具有

有效约束和反演,且反演结果未来可用于长三角地

区 CH4 浓度的准确模拟,该方法更可用于全国其它
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区域水稻 CH4排放的反演研究.基于站点 CH4 通量

观测的结果在排放总量上必将和区域平均值产生

一定差异,这主要是不同稻田的施肥量、秸秆腐解类

别、人为水肥时间管理及主要包括温度和降水在内

的气象要素呈现极高的空间异质性;即便同一稻田

在相隔 2a 的 CH4排放时间变化和总量也将出现显

著误差
[14,30]

.因此,这是本研究和前人在站点尺度观

测差异的主要原因. 

 

图 7  本研究先验、后验稻田 CH4通量与前人在长三角的观测结果的对比,其中横坐标的数值代表移栽后(前)的天数 

Fig.7  Comparison between prior and posterior CH4 fluxes from rice paddies in this study and previous observations in the Yangtze 

River Delta, where the date indicates days after rice transplanting 

当前无论基于站点观测的空间尺度上推或基于

排放清单的自下而上方法估算的区域尺度稻田 CH4

排放量不确定性都超过 50%,本研究基于大气CH4浓

度观测的后验反演结果显示排放量分别为(307.3± 

40.5),(376.7±49.7)mg CH4/(m
2
·d),标准偏差占总排放

量的比值表明其不确定性约 10%,显著降低了江苏省

稻田CH4排放量的估算不确定性.由于观测数据的限

制,本研究只选用 1 个位于江苏省中部的大气 CH4观

测站点,虽然通过浓度贡献源区的模拟表明其能代表

泰州市和江苏省(尤其是中部和南部区域)CH4 排放

量,但在江苏省其它地区的观测将提供更具时间和空

间代表性的评估与验证.后期建议区域内不同城市环

境监测站和气象局通过合作的形式,进行优势互补与

共同发展,把各自的CH4观测数据进行资源整合与共

享,这将极大促进具有高空间分辨率且包含不同区域

CH4 排放量的有效约束和反演
[3]

.而耦合多站点大气

CH4 浓度的观测数据,则是未来开展城市和更大区域

尺度 CH4排放量精细化反演的必然发展趋势. 

3  结论 

3.1  先验排放清单中稻田 CH4 通量没有显著月变

化且不存在排放峰值,这与反演结果和前人观测结

果不符,需要结合浓度观测进行反演和校正. 

3.2  基于高塔浓度观测的反演结果表明,无论是泰

州市还是江苏省,在移栽后 40~50d(约 8月中旬)出现

了 CH4 排放的峰值,达到(966.6±104.6)和(1182.9± 

128.0) mg/(m
2
·d),反演后的 CH4 排放高峰是反演前

的(3.27±0.35)倍,之后逐渐下降. 

3.3  从 5 月下旬~10 月下旬,泰州市和江苏省稻田

CH4 的平均后验通量分别为(307.3±40.5)和(376.7± 

49.7)mg CH4/(m
2
·d),是先验清单的(1.37±0.18)倍,以

上结果表明先验排放清单无论在时间变化还是总

量上都存在明显偏差.反演得到的后验校正系数可

为未来在长三角评估区域尺度稻田CH4排放总量及

时间变化特征提供数据支撑,以及为在长三角开展

大气 CH4浓度的准确模拟提供排放源的订正. 
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