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差分吸收激光雷达监测北京灰霾天臭氧时空分布特征

范广强　张天舒　付毅宾　董云升　陈臻懿　刘建国　刘文清
（中国科学院安徽光学精密机械研究所大气成分与光学重点实验室，安徽 合肥２３００３１）

摘要　差分吸收激光雷达是测量对流层臭氧时空分布的有力工具，利用差分吸收激光雷达在灰霾条件下开展观测

研究，分析了臭氧浓度时空分布特征。结果表明：在夏季副热带高压大气天气条件下，受偏南风气团输送的影响，６

月中旬形成一次高浓度的臭氧污染过程。６月１４日夜间至６月１５日中午离地面１．５～２ｋｍ高度的臭氧气团浓度

（即体积分数）高达１．２×１０－７以上，下午臭氧气团出现下沉，从而引起当日下午近地面臭氧浓度的升高。在灰霾天

气过程中，细颗粒物与臭氧分布在不同高度上具有不同的关联特征，地面颗粒物充分参与了光化学反应过程，而高

空高浓度的颗粒物和臭氧气体则与输送有关。晴朗天气下的臭氧浓度在整个空间尺度上都有不同程度的下降，并

且没有出现明显的外部输入气团。
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１　引　　言

对流层臭氧仅占大气臭氧总量的１０％左右，但

是对流层臭氧浓度的急剧增加将对人体和生态环境

造成显著危害［１－２］，其对地球辐射总量的收支平衡

也起着重要的作用。对流层臭氧作为光化学烟雾的

主要生成物之一，除了与其发生光化学反应的前体

物相关外，对气象因素、污染输送、平流层臭氧的沉

降也有着重要影响。随着城市化进程的发展，全国

人均汽车保有量的迅猛增加，工业排放和城市建设

的加快，对城市大气环境造成负担越来越大。近年
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来，我国经常出现区域性的持续性灰霾天气，期间大

气能见度剧烈下降，ＰＭ２．５，ＰＭ１０浓度急剧升高，同

时伴随高浓度的光化学产物 臭氧出现。近地面臭

氧浓度及其扩散、反应、沉降等过程在很大程度上依

赖于上层混合及垂直边界层的物理状况，如夜间残

留层的臭氧在次日可以被下沉运动带到地面，从而

使地面的臭氧浓度升高，甚至启动近地层的光化学

污染进程。因此，单独的地面观测并不能满足空气

质量评估的数据需要，开展对流层臭氧的垂直浓度

监测对于研究对流层臭氧浓度的变化趋势、分析其

来源具有重要意义。

差分吸收激光雷达根据臭氧在不同波长的光谱

吸收差异进行探测对流层臭氧分布垂直廓线，具有

高精度、高时空分辨率、实时在线等优点，能够昼夜

不间断监测对流层臭氧浓度时空分布，是研究对流

层臭氧污染输送和生成的有力工具［３－５］。自１９９６

年Ｓｃｈｏｔｌａｎｄ
［６］使用差分吸收激光雷达技术探测水

汽以来，差分吸收激光雷达技术不断地得到丰富和

发展，逐渐应用于大气污染物如臭氧、二氧化氮、二

氧化硫等气体污染物的时空分布监测，其在大气污

染气体尤其臭氧气体监测中的应用在国际上受到相

当的重视。ＢｅｎｏｔＬａｚｚａｒｏｔｔｏ等
［７］采用 Ｎｄ∶ＹＡＧ

四倍频激光器作为光源，利用臭氧对Ｎ２、Ｏ２ 拉曼散

射光的不同吸收特性反演臭氧浓度，由于两路几何

因子几何相同，因此可以得到边界层内的臭氧浓度，

但是由于拉曼散射回波信号信噪比低，影响到系统

的有效探测距离，其有效探测距离仅为１．５ｍ。

Ａｎｃｅｌｌｅｔ等
［８］采用Ｎｄ∶ＹＡＧ四倍频激光器抽运Ｄ２拉

曼管技术产生２６６、２８９、３１６ｎｍ三波长激光作为测量

臭氧的光源，能够测量０．５～４ｋｍ高度处的臭氧浓

度，测量精度在晴朗天气条件下优于１０％～１５％。

Ｎａｋａｚａｔｏ等
［９］采用Ｎｄ∶ＹＡＧ四倍频激光抽运ＣＯ２拉

曼管产生２７６、２８７、２９９ｎｍ三波长激光作为对流层臭

氧的光源，时间分辨率为３０ｍｉｎ时，能够测量近地面

至１０ｋｍ高度处的臭氧浓度，其统计误差在１．５ｋｍ

以下小于５％，２．６ｋｍ以下小于１０％。

２０世纪９０年代国内也开展了差分吸收激光雷

达技术探测大气臭氧的研究，中国科学院安徽光学精

密机械研究所研究人员１９９３年底研制出我国第一台

探测平流层臭氧的紫外差分吸收激光雷达［１０］，并测

量了合肥上空１８～４５ｋｍ的臭氧浓度垂直分布特征；

随后采用Ｎｄ∶ＹＡＧ四倍频激光抽运ＣＨ４和Ｈ２ 双拉

曼管所获得的一级Ｓｔｏｋｅｓ频移波长２８８．３８ｎｍ和

２９９．０５ｎｍ作为探测臭氧的两个差分吸收波长对，获

得了合肥上空０．５～２ｋｍ的臭氧的时空分布特征，并

使用３５５ｎｍ波长信号反演得到的气溶胶消光系数和

后向散射系数对气溶胶的干扰进行修正［１１］。

本文利用中国科学院安徽光学精密机械研究所

研究人员研制的地基户外臭氧激光雷达系统，对北

京地区的臭氧进行了连续观测，介绍了臭氧激光雷

达系统结构和主要技术参数，以及双波长差分吸收

激光雷达的数据处理方法，讨论了系统误差和统计

误差的影响和处理，并对比了６月份灰霾过程和清

洁天气两种典型天气条件下的颗粒物消光系数与对

流层臭氧浓度时空分布特征，分析了高空臭氧污染

气团沉降对地面臭氧浓度的影响。

２　监测地点和仪器

差分吸收激光雷达监测地点位于北京朝阳区立

水桥南中国环境科学研究院内（Ｎ４０．０４°、Ｅ１１６．４１°），

如图１中Ａ所示，监测地点位于北五环，周边主要为

居民区。差分吸收激光雷达时间分辨率为１５ｍｉｎ，每

个周期激光雷达工作７ｍｉｎ，休息时间为７ｍｉｎ。

图１ 差分吸收激光雷达安装位置

Ｆｉｇ．１ Ｉｎｓｔａｌｌａｔｉｏｎｐｏｓｉｔｉｏｎｏｆｔｈｅｄｉｆｆｅｒｅｎｔｉａｌ

ａｂｓｏｒｐｔｉｏｎｌｉｄａｒ

实验采用的臭氧激光雷达系统的结构图如图２

所示，系统由激光发射单元、光学接受单元和信号采

集单 元 三 部 分 组 成，详 细 参 数 如 表 １ 所 示。

Ｎｄ∶ＹＡＧ四倍频２６６ｎｍ 激光分成两束，分别抽运

Ｄ２、Ｈ２ 拉曼管发生受激拉曼散射作用，分别产生

２８９、３１６、２９９ｎｍ 激光，三个波长的激光和剩余的

２６６ｎｍ激光经扩束后垂直发射到大气中，与大气中

的气溶胶颗粒物发生米氏散射作用，与大气分子发

生瑞利散射作用，与痕量气体发生吸收作用。主镜

直径为４００ｍｍ的Ｃａｓｓｅｇｒａｉｎ型望远镜接收四波长

的弹性后向散射光，经过光栅光谱仪分光，四波长散

射光分别由光电倍增管（ＰＭＴ）转换为电流信号由

瞬态记录仪采集，由计算机保存采集数据和显示采

集原始信号波形。

１０１４００３２
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图２ 臭氧激光雷达结构图

Ｆｉｇ．２ Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍｏｆｔｈｅｄｉｆｆｅｒｅｎｔｉａｌａｂｓｏｒｐｔｉｏｎｌｉｄａｒ

表１ 差分激光雷达系统主要参数

Ｔａｂｌｅ１　Ｋｅｙｐａｒａｍｅｔｅｒｓｏｆｔｈｅｄｉｆｆｅｒｅｎｔｉａｌａｂｓｏｒｐｔｉｏｎｌｉｄａｒｓｙｓｔｅｍ

Ｃｅｌｌｎａｍｅ Ｐａｒａｍｅｔｅｒ

Ｔｒａｎｓｍｉｔｔｅｒ

Ｒｅｃｅｉｖｅｒ

Ｌａｓｅｒ Ｎｄ∶ＹＡＧ（２６６ｎｍ）

Ｒａｍａｎａｃｔｉｖｅｇａｓｅｓ Ｄ２、Ｈ２

Ｓｈｉｆｔｅｄｗａｖｅｌｅｎｇｔｈ／ｎｍ ２８９，３１６，２９９

Ｏｕｔｐｕｔｅｎｅｒｇｙ／ｍＪ １０，９，１３

Ｔｅｌｅｓｃｏｐｅ Ｃａｓｓｅｇｒａｉｎ

Ｔｅｌｅｓｃｏｐｅｄｉａｍｅｔｅｒ／ｍｍ ４００

Ｄｅｔｅｃｔｏｒ ＰＭＴ（ＨａｍａｍａｔｓｕＲ７４００）

Ｄａｔａａｃｑｕｉｓｉｔｉｏｎ ａｎａｌｏｇｄｉｇｉｔａｌａｎｄｐｈｏｔｏｎｃｏｕｎｔｅｒ

３　数据处理方法

对流层臭氧垂直廓线分布测量采用的是差分吸

收光谱技术，同时向大气中发射两束波长非常近的

激光，其中一束激光的波长位于臭氧光谱吸收较强

的位置，记为λｏｎ，另一束激光波长位于臭氧光谱吸

收较弱的位置，记为λｏｆｆ，由于选择两束激光波长差

很小，并且其他痕量气体在这两个波长的吸收差异

很小，因此其他痕量气体对两束光的消光差异一般

可以忽略。因此，可以根据两束激光在不同高度上

的回波信号的差异确定对流层臭氧的浓度。

差分吸收激光雷达回波信号可表示为［１２－１３］

犘（λｉ，狕）＝犆ｉβ
（λｉ，狕）

狕２
×ｅｘｐ｛－２∫

狕

０

［α（λｉ，狕）＋犖（狕）δ（λｉ，狕）］ｄ狕｝，ｉｉｓｏｎ，ｏｆｆ， （１）

式中犘（λｉ，狕）为接收到的高度狕处波长为λｉ的大气

后向散射回波信号，犆ｉ为雷达常数，β（λｉ，狕）为大气

后向散射系数，α（λｉ，狕）为扣除大气臭氧引起的吸收

效应后的大气消光系数，犖（狕）为高度为狕处的待测

臭氧浓度（体积分数，下同），δ（λｉ，狕）为在波长为λｉ

处的臭氧吸收截面。

由λｏｎ、λｏｆｆ双波长激光雷达回波信号方程可以推

导臭氧浓度表达式为［１４－１６］

犖（狕）＝
１

２Δδ

ｄ

ｄ狕
－ｌｎ

犘（λｏｎ，狕）

犘（λｏｆｆ，狕［ ］｛ ｝） ＋

犅－犈ａ－犈ｍ－犈ｇａｓ （２）

式中，
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犅＝
１

２Δδ

ｄ

ｄ狕
ｌｎβ

（λｏｎ，狕）

β（λｏｆｆ，狕
［ ］｛ ｝） ， （３）

犈ａ＝
１

Δδ
［αａ（λｏｎ，狕）－αａ（λｏｆｆ，狕）］， （４）

犈ｍ ＝
１

Δδ
［αｍ（λｏｎ，狕）－αａ（λｏｆｆ，狕）］， （５）

犈ｇａｓ＝
Δδｇａｓ犖′ｇａｓ

Δδ
， （６）

式中Δδ、Δδｇａｓ分别为臭氧和其他痕量气体在λｏｎ、λｏｆｆ

两个波长的吸收截面差，犖′ｇａｓ为其他痕量气体的浓

度，犅、犈ａ、犈ｍ 分别为不同波长的大气后向散射、气

溶胶消光、分子消光差异对臭氧浓度反演带来的影

响项，犈ｇａｓ为其他痕量气体在不同波长的吸收作用

差异对臭氧浓度反演带来的影响项。

犅、犈ａ、犈ｍ 引起的误差称为系统误差。在实验中

选取２８９ｎｍ和２９９ｎｍ波长回波信号反演臭氧垂

直分布廓线，犅、犈ａ 引起的误差是不能忽略的，尤其

在灰霾天气条件下，其可能引起的臭氧浓度误差能

达到（１～２）×１０
－８。臭氧在３１６ｎｍ波长吸收截面

很小，所以使用３１６ｎｍ波长回波信号采用Ｆｅｒｎａｌｄ

算法反演气溶胶消光系数和后向散射系数，并利用

气溶胶消光系数和后向散射系数的波长转换关系

（λ
－犪，其中犪取值范围一般在０．５～２，在实验中取

１．０），得到λｏｎ，λｏｆｆ两波长的气溶胶消光系数和后向

散射系数，进而对犅、犈ａ 进行修正。由于空气分子

分布稳定，随时间变化小，犈ｍ 被认为是不随时间而

变化的，所以使用美国标准大气模式修正犈ｍ。

信号量子噪声和背景噪声引起的误差称为统计

误差。实验中采集的２８９ｎｍ和２９９ｎｍ原始回波

信号具有７．５ｍ的空间分辨率，在实际的反演计算

中，首先对原始回波信号进行滤波处理，并通过长时

间累积信号减小统计误差。采用７．５ｍ空间分辨

率的原始数据直接反演臭氧浓度廓线，统计误差将

远远大于１００％。通过减小空间分辨率的方法能有

效减小统计误差，达到测量精度的要求。图３为采

用７５、１５０、３００ｍ空间分辨率的信号反演得到的臭

氧浓度廓线，７５ｍ的空间分辨率信号反演得到的臭

氧浓度统计误差在１．５ｋｍ以下的大部分高度内小

于２０％，但是１．５ｋｍ以上大部分高度大于２０％；

１５０ｍ空间分辨率信号反演得到的臭氧浓度统计误

差在１．５ｋｍ以下大部分高度小于１０％，在１．５～

３ｋｍ内的大部分高度内小于２０％；３００ｍ空间分辨

率信号反演得到的臭氧浓度统计误差在３ｋｍ内大

部分高度内统计误差小于１０％。在实际计算中，需

要兼顾反演结果统计误差和精细结构的变化。根据

反演结果的统计误差大小，在不同高度采用不同空

间分辨率的信号进行反演，以反演结果统计误差为

１０％为可允许的最大统计误差，则在１．５ｋｍ以下

高度，信号分辨率为１５０ｍ，１．５ｋｍ以上高度信号

分辨率为３００ｍ，３００ｍ为信号的最大空间分辨率。

图３ 不同空间分辨率的（ａ）臭氧浓度廓线和（ｂ）统计误差

Ｆｉｇ．３ （ａ）Ｏｚｏｎｅｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｐｒｏｆｉｌｅｓａｎｄ（ｂ）ｓｔａｔｉｓｔｉｃａｌｅｒｒｏｒｓｉｎｄｉｆｆｅｒｅｎｔｓｐａｔｉａｌｒｅｓｏｌｕｔｉｏｎｓ

４　臭氧激光雷达实验结果与分析

空气中污染物浓度除了与污染源的分布和源强

度大小有直接的关系外，也与气象条件，如风向、风

速、降水、温度、大气边界层稳定度等有密切的关

系［１７］。地面天气形势是高低空大气扩散能力和稳

定程度的综合反映，对地面风向和气压的分析有利

于了解污染物的扩散条件和来源地等信息。２０１３

年６月１３日～１９日经历了两种不同的天气过程，

１３日～１６日为灰霾天气过程，１７日～１９日为晴朗

天气。图４为２０１３年６月１３日～１９日期间的海

平面气压、气温、相对湿度和风速、风向分布情况。

由图４可知，两次天气过程中，温度峰值没有出现明

显变化，在３１℃左右变化，昼夜温差为１１℃；海平

面气压呈逐渐下降的趋势，灰霾天气过程为副热带
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图４ 气象参数

Ｆｉｇ．４ Ｍｅｔｅｏｒｏｌｏｇｉｃａｌｐａｒａｍｅｔｅｒｓ

高压，６月１６日下午经历降雨后，逐渐下降到低压；

由相对湿度的数据来看，灰霾天气过程中的大部分

时段，相对湿度小于６０％，水分含量较少；整个测量

阶段的风速绝大部分时段在１５ｋｍ／ｈ以下，大部分

时段为二级风，灰霾天气过程风向以偏南风为主，晴

朗天气过程以偏北风为主。文献［１８－１９］研究表

明，夏秋季副高或者高压系统带来的下沉气流及偏

南风输送是造成污染物累积的主要天气系统，而降

雨或西北气流则使臭氧污染迅速清除。２０１３年６

月１３日～１９日期间的污染物过程也是大致符合这

一规律的。

图５为差分吸收激光雷达测量的３１６ｎｍ处的

颗粒物消光系数和臭氧浓度时空分布图，横坐标为

时间轴，纵坐标为高度，色标由蓝到红表示了颗粒物

消光系数和臭氧浓度值的大小由小到大。需要注意

的是，高空的臭氧浓度时空演化图的深蓝色区域为

无效数据。颗粒物消光系数的大小可以反映颗粒物

质量浓度的高低，在晴空天气下，没有明显的颗粒物

污染时，近地面颗粒物的消光系数小于０．２ｋｍ－１，

而在灰霾天，近地面的颗粒物消光系数与近地面颗

粒物质量浓度有关，空气能见度越低，颗粒物质量浓

度越高，颗粒物消光系数越大。颗粒物消光系数若

大于１．５ｋｍ－１，说明颗粒物污染表现为严重污染状

态。由颗粒物消光系数的时空分布结合天气状况对

灰霾污染过程进行分析，可以发现，６月１４日～

１６日期间，大部分时段为偏南风气流，在西南气流

和副热带高压影响下，北京地区的污染物加重。

６月１４日，１～２ｋｍ高度之间的球形颗粒物下沉，

并在副热带高压的控制下，连续几天的局地积累，造

成一次严重的雾霾污染过程。由环保局网站查询可

知，６月１６日污染状况为６级，可见污染物的输送

和积累对地面的严重影响。

图５ 灰霾天差分吸收激光雷达测量的（ａ）颗粒物消光系数和（ｂ）臭氧浓度时空分布图

Ｆｉｇ．５ Ｔｅｍｐｏｒａｌａｎｄｓｐａｔｉａｌｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓｏｆ（ａ）ｐａｒｔｉｃｌｅｓｅｘｔｉｎｃｔｉｏｎｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔａｔ３１６ｎｍａｎｄ（ｂ）ｏｚｏｎｅｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ

ｍｅａｓｕｒｅｄｂｙｔｈｅｄｉｆｆｅｒｅｎｔｉａｌａｂｓｏｒｐｔｉｏｎｌｉｄａｒｄｕｒｉｎｇｈａｚｅ
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　　在这次灰霾污染过程中，臭氧浓度也同样出现

了高值。由差分吸收激光雷达测量的臭氧时空分布

图可以看出，臭氧浓度在０．８ｋｍ高度以下有明显

的日变化规律，臭氧浓度在夜间下降至（３～４）×

１０－８，白天逐渐上升至１００×１０－９左右；１ｋｍ高度

以上的臭氧浓度的日变化规律不明显。６月１４日

夜间至６月１５日１．５～２ｋｍ以上有明显的臭氧输

送过程，气团浓度达到１．２×１０－７左右，６月１５日中

午发生臭氧气团的沉降，导致地面臭氧浓度升高，臭

氧污染时段加长。

图６为不同时刻，差分吸收激光雷达测量的颗

粒物消光系数和臭氧浓度垂直廓线，可以发现细颗

粒物与臭氧分布在不同高度具有不同的关联特征。

夜间，近地面颗粒物消光系数大于１ｋｍ－１，颗粒物

的质量浓度很高，但是同一高度的臭氧浓度很低，只

有（３～４）×１０
－８；高空１．５ｋｍ左右的颗粒物消光

系数质量浓度同样很高，而不同时刻同一高度的臭

氧浓度同时超过１．２×１０－７。这一差别反映了低层

和高层细颗粒物生成过程对应着不同的大气化学过

程。这一差异可能由于近地层处有更多的ＮＯ滴定

作用，与臭氧反应转化为ＮＯ２，同时生成细颗粒物；

而高空中ＮＯ由地面源向上输送过程中氧化消耗较

多，导致能到达高空的ＮＯ量较少，同时由于高空光

化学反应更加充分，夜间残留储存的臭氧较多；偏南

风气流同时引入了高浓度的臭氧气团，这些因素共

同作用导致臭氧浓度较高。高空的细颗粒物生成机

制应有不同，可能与污染物输送有关，具体还需进一

步研究。

图６ 不同时刻颗粒物与臭氧的垂直分布廓线

Ｆｉｇ．６ Ｖｅｒｔｉｃａｌｐｒｏｆｉｌｅｓｏｆｐａｒｔｉｃｌｅｓａｎｄｏｚｏｎｅａｔｔｈｅｄｉｆｆｅｒｅｎｔｔｉｍｅｓ

　　６月１６日降雨，６月１７日～１９日大部分时段

为偏北风，天气晴朗，空气干净。由图７可知，细颗

粒物浓度很低，大部分时段颗粒物的消光系数小于

０．３ｋｍ－１，但是呈现出逐日增加的趋势，尤其６月

１９日夜间，颗粒物消光系数大于１．５ｋｍ－１。近地

面臭氧浓度较灰霾天有所下降，没有出现明显的外

部输入气团，１ｋｍ高度以下臭氧浓度的日变化明

显，１ｋｍ高度以上臭氧浓度的日变化规律不明显。

６月１７日夜间，２～３ｋｍ存在臭氧浓度为９×１０
－８

左右的气团，６月１８日１ｋｍ以上的臭氧浓度气团

浓度大约在９×１０－８，范围扩大。

５　结　　论

针对北京６月份灰霾天的臭氧污染，利用差分

吸收激光雷达在中国环境科学研究院进行了长时间

连续自动监测，对不同天气条件下的臭氧污染和颗

粒物时空分布特征进行了讨论分析，结果表明：

１）近地面臭氧浓度日变化明显，高空臭氧浓度

日变化不明显，受外部气团输送的影响，高空臭氧气

团向近地面输送引起地面臭氧浓度升高；
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图７ 清洁天差分吸收激光雷达测量的（ａ）颗粒物消光系数和（ｂ）臭氧浓度时空分布图

Ｆｉｇ．７ Ｔｅｍｐｏｒａｌａｎｄｓｐａｔｉａｌｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓｏｆ（ａ）ｐａｒｔｉｃｌｅｓｅｘｔｉｎｃｔｉｏｎｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔａｎｄ（ｂ）ｏｚｏｎｅｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ

ｍｅａｓｕｒｅｄｂｙｔｈｅｄｉｆｆｅｒｅｎｔｉａｌａｂｓｏｒｐｔｉｏｎｌｉｄａｒｄｕｒｉｎｇｃｌｅａｒｄａｙ

　　２）此次臭氧污染过程是在副热带高压的影响

下，由西南气流气团输入引起的，而在降雨和在西北

气流的影响下，臭氧污染将迅速消除；

３）细颗粒物与臭氧分布在不同高度具有不同

的关联特征，地面颗粒物充分参与光化学反应过程，

而高空高浓度的颗粒物和臭氧污染物与输送的关

系，还需进一步研究；

４）灰霾天气下，臭氧气团浓度在１．２×１０－７左

右，在晴朗天气下，臭氧输送气团浓度为９×１０－８左

右；灰霾天气下的臭氧浓度明显高于晴朗天气下的

臭氧浓度。
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