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利用犗４测量去除车载差分吸收光谱测量污染源
犖犗２排放通量计算中多次散射的影响

吴丰成　谢品华　李　昂　司福祺　王　杨　刘文清
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摘要　基于被动差分光学吸收光谱（ＤＯＡＳ）算法，使用车载被动ＤＯＡＳ技术在测量污染源排放通量时，由于云的

多次散射影响，导致污染源排放通量的计算误差。特别对于像ＮＯ２ 这样的整层分布气体，由于低层云的出现造成

多次散射增强使得ＮＯ２ 浓度显著升高，造成在计算污染源排放通量时产生较大误差。针对此问题，提出在车载

ＤＯＡＳ污染源排放通量监测中利用Ｏ４ 及ＳＯ２ 的垂直柱浓度信息，在通量计算中对由于多次散射造成的ＮＯ２ 柱浓

度增加进行修正。利用此方法反演了２０１０年１０月９日上海某工业区的实验数据，修正后及修正前通量计算值分

别为０．５０ｔ／ｈ和１．４９ｔ／ｈ。结果表明利用此方法能够修正污染源排放通量测量中多次散射引起的柱浓度显著升

高影响，进一步促进了此技术在准确获取污染源排放通量上的发展及应用。
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１　引　　言

随着经济与人口的快速增长，城市环境问题日

渐突出。在以健康为主导的生活理念下，城市空气

污染状况受到人们的普遍关注，而减轻城市污染状

况的关键点在于对污染源的了解与认识。光学遥感

方法［１～４］由于其具有实时、非接触、多组分等优点已

广泛应用于污染源排放的监测上。

车载差分光学吸收光谱（ＤＯＡＳ）技术
［５～７］除了

具备一般光学遥感方法的优点外，还具有快速灵活

的特点。在２００２年 Ｇａｌｌｅ等
［８］成功测定火山气体

喷发量后，近些年在测定城市污染源大气污染排放

量方面也做出了卓有成效的贡献。李昂等在２００５

年使用了车载ＤＯＡＳ系统测量北京市五环内ＳＯ２

和ＮＯ２ 排放通量，在２００６年使用此系统测量了某

电厂ＳＯ２ 和ＮＯ２ 排放通量，并与在线监测仪器相

比，两者具有较好的一致性［５～７］；Ｊｏｈａｎｓｓｏｎ等分别

在２００５年、２００６年使用车载ＤＯＡＳ系统测量了北

京五环ＳＯ２ 和ＮＯ２ 排放通量及墨西哥城Ｔｕｌａ工业

区ＳＯ２，ＮＯ２ 和 ＨＣＨＯ排放通量
［９～１１］。但值得注

意的是，以天顶散射太阳光为光源的车载ＤＯＡＳ技

术在实际测量中会受到大气状况的影响，目前学者

们普遍认为，这种测量应在白天日照充足、气溶胶浓

度不高、没有低云及测量区域气溶胶散射尽可能弱

的条件下进行［１２］。这样的条件需求对于点源测量

来说较容易满足，但是对于区域面源来说，由于其面

积较大测量所需时间较长（１～２ｈ），在测量的过程

中大气状况有可能发生变化：低层云出现、散射突然

增强等，这些使得ＮＯ２ 气体浓度有明显升高，将造

成较大的通量计算误差。而这些在以前的车载

ＤＯＡＳ系统测量污染源排放通量时都未作考虑。

针对此问题，本文提出采用车载ＤＯＡＳ系统测

量的Ｏ４ 信息来对由于散射增强造成ＮＯ２ 垂直柱浓

度显著升高进行修正。Ｏ４ 即氧的二聚体，是大气中

气溶胶的指示剂，反映了大气气溶胶的属性。目前

科研人员研究通过观测 Ｏ４ 来获取气溶胶消光、大

气光程分布、气溶胶廓线、气溶胶吸收和散射属性及

入射太阳光穿透深度等重要信息。其浓度与Ｏ２ 浓

度的平方成比例，大气中Ｏ４ 和Ｏ２ 一样在一定的区

域内水平方向上是均匀分布，浓度垂直廓线基本稳

定不变［１３，１４］。所以，在测量时间内 Ｏ４ 柱浓度的明

显升高，必定是由于多次散射造成浓度增加引起。

本文研究了用Ｏ４ 测量去除车载ＤＯＡＳ测量污染源

ＮＯ２ 排放通量计算中多次散射的影响的方法。并

对２０１０年上海某工业区的实验数据进行处理，同时

对比了去除散射影响前后的通量结果。

２　观测实验

２．１　实验系统及通量计算方法

车载ＤＯＡＳ系统以ＤＯＡＳ理论为核心，采用太

阳天顶散射光为光源，整个系统置于移动的交通工

具上，具有快速、灵活的特点。如图１所示，采用微

型紫外ＣＣＤ光谱仪，光学分辨率约为０．６ｎｍ，探测

器像素为２０４８，测量范围为２９０～４２０ｎｍ。在该波

段范围内有ＳＯ２，ＮＯ２，Ｏ４ 及Ｏ３ 的强吸收。整个系

统中配置ＧＰＳ接收机，接收和记录每一条测量谱对

应的经度、纬度、测量时间及车速等信息。

图１ 车载ＤＯＡＳ结构原理图

Ｆｉｇ．１ ＳｔｕｃｔｕｒｅｏｆｍｏｂｉｌｅＤＯＡＳ

对于点源测量，车载ＤＯＡＳ系统在烟羽下风向

进行扫描；对于面源测量，车载ＤＯＡＳ系统围绕整

个区域测量，下、上风向被测对象通量值的差得到被

测区域的净通量，计算如下：

犉犻，犼 ＝犆
Ｖ
犻，犼犞

ｍ
犼犞

ｗ
⊥

犼 Δ狋， （１）

犉ｎ＝犉ｄ－犉ｕ， （２）

　　式中犞
ｍ
犼 为车速，犆

Ｖ
犻，犼 为气体分子的垂直柱浓

度，犞ｗ
⊥

犼 表示风向垂直运动方向的分量，Δ狋为每条

测量谱的积分时间。其中犞ｍ
犼 通过ＧＰＳ获取，ＧＰＳ采

样率与光谱采样率相同（约８ｓ记录一次）；犞ｗ
⊥

犼 通过

测量区域附近的地面气象站获取，采用地面气象站

的小时均值数据（其中风向采用３６０°精度），气象站

点与测量位置关系如图２所示；犆Ｖ犻，犼 通过ＤＯＡＳ方

法获取，关于排放通量的具体计算方法参见文献［５，

６，１５］，在此不赘述。从（１）式中可以看出气体分子

的垂直柱浓度是通量计算中的一个重要因子。
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吴丰成等：　利用Ｏ４ 测量去除车载差分吸收光谱测量污染源ＮＯ２ 排放通量计算中多次散射的影响

图２ 测量区域与气象站、ＭＡＸＤＯＡＳ的位置关系

Ｆｉｇ．２ Ｌｏｃａｔｉｏｎｒｅｌａｔｉｏｎｏｆｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔａｒｅａ、ｗｅａｔｈｅｒ

ｓｔａｔｉｏｎａｎｄＭＡＸＤＯＡＳ

２．２　犗４ 获取及处理方法

ＤＯＡＳ技术
［１５～１７］是基于 ＬａｍｂｅｒｔＢｅｅｒ定律，

利用气体分子对光辐射的“指纹”吸收特性对气体进

行定性、定量测量的一种光谱探测技术。根据

ＤＯＡＳ处理，本实验中 Ｏ４ 所选用的反演波段为

３５６～３８５ｎｍ，在此波段内 Ｏ４ 具有两个强吸收峰，

选用正午时刻天顶方向的测量谱作为Ｆｒａｕｎｈｏｆｅｒ

参考谱。反演软件采用 Ｗｉｎｄｏａｓ软件
［１８］，反演所需

的Ｒｉｎｇ光谱通过德国海德堡大学ＤＯＡＳＩＳ软件计

算得到。反演过程中所需吸收截面如表１所示。

表１ 测量光谱反演所需的吸收截面

Ｔａｂｌｅ１ Ｍｏｌｅｃｕｌａｒａｂｓｏｒｐｔｉｏｎｃｒｏｓｓｓｅｃｔｉｏｎｕｓｅｄｆｏｒ

ｒｅｆｒｉｅｖａｌｏｆｔｈｅｍｅａｓｕｒｅｄｓｐｅｃｔｒａ

Ｓｐｅｃｉｅ Ｄａｔａｓｏｕｒｃｅ

Ｏ４ Ｂｕｒｋｈｏｌｄｅｒ（１９９０）

ＮＯ２ Ｋ．Ｂｏｇｕｍｉｌ，Ｊ．Ｏｒｐｈａｌ，ａｎｄＪ．Ｐ．Ｂｕｒｒｏｗｓ（２０００）

Ｏ３ Ｋ．Ｂｏｇｕｍｉｌ，Ｊ．Ｏｒｐｈａｌ，ａｎｄＪ．Ｐ．Ｂｕｒｒｏｗｓ（２０００）

　　图３给出了２０１０年１０月９日１３∶１２分一条测

量谱的Ｏ４ 反演过程。图中粗线表示的是拟合得到

的气体差分吸收结构，细线显示的是测量光谱经处

理后的差分吸收结构，通过拟合得知此条光谱的Ｏ４

斜柱浓度为２．８４×１０４３ｃｍ－５，拟合残差为７．４４×

１０－３。同 理，根 据 ＤＯＡＳ 方 法 在３１１～３１９ｎｍ，

３４７～３５８ｎｍ波段内分别对ＳＯ２ 和ＮＯ２ 进行反演，

得到测量路径上气体的斜柱浓度。因为车载ＤＯＡＳ

系统是以天顶方向观测，且测量时间处于正午附近

（太阳天顶角小），所以用计算得到的斜柱浓度近似

代表垂直柱浓度。

图３ Ｏ４ 的拟合过程

Ｆｉｇ．３ ＰｒｏｃｅｓｓｏｆＯ４ｆｉｔｔｉｎｇ

３　实验结果及讨论

３．１　车载犇犗犃犛和多轴犇犗犃犛的犗４ 处理结果

按照以上方法反演了２０１０年１０月９日（测量

时间内有低层云出现）和１０月１０日（天气较“干

净”）上海某工业区实验路径上Ｏ４ 垂直柱浓度的分

布情况。如图４所示。

图４ 测量路径上Ｏ４ 浓度值（左：１０月９日；右：１０月１０日）

Ｆｉｇ．４ ＶｅｒｔｉｃａｌｃｏｌｕｍｎｄｅｎｓｉｔｙｏｆＯ４ｄｕｒｉｎｇｔｈｅｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｒｏｕｔｅ（ｌｅｆｔ：Ｏｃｔ．９ｔｈ；ｒｉｇｈｔ：Ｏｃｔ．１０ｔｈ）

　　从图４左图中可以看出在１０月９日，低层云较

多的情况下测量路径上Ｏ４ 垂直柱浓度有较大突变

且浓度值较高，这主要是由于多次散射增强引起。

而在较为“干净”的１０月１０日，浓度值较低且变化

１１０１００３３
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范围也处于正常变化范围之内。

在天气晴朗，大气相对较为“干净”（没有低层

云、气溶胶浓度不高和气溶胶散射弱）情况下，大气

环境中Ｏ４ 的浓度会随着压力、温度等发生变化，在

一个测量时间段内有一定的变化范围。为了找到

“干净”大气环境中 Ｏ４ 浓度在测量时间段、测量区

域内的变化情况，反演了距离工业区约１０ｋｍ（如

图２所示）的一台多轴差分光学吸收光谱仪（ＭＡＸ

ＤＯＡＳ）在２０１０年１０月５日（大气状况稳定、晴朗、

大气相对较为“干净”）１０∶１１～１３∶５８（车载ＤＯＡＳ

测量时间段内）的测量数据，得到了在无低层云状况

下大气Ｏ４ 的垂直柱浓度变化情况。值得注意的是

ＭＡＸＤＯＡＳ反演得到的柱浓度是２０°方向与天顶

方向的差分斜柱浓度，根据 ＭＡＸＤＯＡＳ垂直柱浓

度反演方法，用２０°方向的斜柱浓度与天顶方向的

斜柱浓度差除以２０°方向和天顶方向的大气质量因

子差（ＡＭＦ）得到 Ｏ４ 垂直柱浓度，这里的 ＡＭＦ采

用了几何近似方法计算得到［１９］。如图５所示。

图５ ＭＡＸＤＯＡＳ测量的Ｏ４ 垂直柱浓度

Ｆｉｇ．５ ＶｅｒｔｉｃａｌｃｏｌｕｍｎｄｅｎｓｉｔｙｏｆＯ４ｍｅａｓｕｒｅｄｂｙ

ＭＡＸＤＯＡＳ

从图５中可以得知，在此时间内、此区域附近

ＭＡＸＤＯＡＳ测量的大气中Ｏ４ 垂直柱浓度的最大

值为６．６３×１０４２ｃｍ－５，均值为５．０５×１０４２ｃｍ－５。

图中发现测量时间段内Ｏ４ 垂直柱浓度值有缓慢变

化过程，这主要是由于温度、压强及反演误差等因素

引起。同理反演了相同天气状况下的１０月６日

ＭＡＸＤＯＡＳ数据，得到 Ｏ４ 的最大值为８．２６×

１０４２ｃｍ－５，均值为６．２４×１０４２ｃｍ－５。通过数据发

现，在大气较为“干净”、大气状况稳定下车载ＤＯＡＳ

的测量时间内、工业区附近的大气 Ｏ４ 的垂直柱浓

度的均值变化大约为５～６×１０
４２ｃｍ－５，最大值变化

约为６～８×１０
４２ｃｍ－５，所以图４中右图Ｏ４ 的变化

处于正常的变化范围中，而左图中的浓度值较高，这

就为判断测量区域内Ｏ４ 垂直柱浓度是否明显升高

提供背景参考值。

３．２　有低层云情况下车载犇犗犃犛测量

２０１０年１０月９日车载ＤＯＡＳ系统对上海某工

业区进行了测量，在测量过程中大气状况不稳定，天

空有低层云出现，整个测量过程中ＳＯ２，ＮＯ２ 和Ｏ４

的浓度如图６所示。图中对应的２，４，５和６区域内

ＮＯ２ 和Ｏ４ 都有较高的峰值，ＳＯ２ 没有峰值。而在

天气情况稳定、散射较弱时，以电厂为主的此工业区

内ＳＯ２ 和ＮＯ２ 都是同步出现高值，由此说明在这些

测量点附近１０月９日２，４，５和６区域内观测到的

ＮＯ２ 峰值并不是由于污染源的排放引起。同时，这

些区域内Ｏ４ 的浓度峰值约为２～３×１０
４３ｃｍ－５，这

个值远大于上述的此区域测量时间内大气环境中

图６ １０月９日测量过程中ＳＯ２（单位：１０
１５ｃｍ－２）、

ＮＯ２（单位：１０
１５ｃｍ－２）和Ｏ４（单位：１０

４１ｃｍ－５）的浓度值

Ｆｉｇ．６ ＶｅｒｔｉｃａｌｃｏｌｕｍｎｄｅｎｓｉｔｙｏｆＳＯ２（ｕｎｉｔ：１０
１５ｃｍ－２）、

ＮＯ２（ｕｎｉｔ：１０
１５ｃｍ－２）ａｎｄＯ４（ｕｎｉｔ：１０

４１ｃｍ－５）

　　ｄｕｒｉｎｇｔｈｅｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｉｎＯｃｔ．９ｔｈ

Ｏ４ 垂直柱浓度的变化值。所以，在这些测量点中测

量得到的ＮＯ２ 浓度的显著高值是由于低层云出现

导致散射增强引起，并不是由污染源的排放引起。

因此，在后续的污染源排放ＮＯ２ 通量计算中应把这

些明显高值点去除。在这四个区域内还可以发现

ＳＯ２ 浓度值缺失较多或出现负值，这是因为ＳＯ２ 反

演的波段更靠近紫外，在低层云出现时紫外波段的

光强被吸收的厉害，达不到浓度反演要求。在图中

３区域Ｏ４ 浓度值没有显著升高，说明散射较弱，而

ＳＯ２ 浓度值较高、ＮＯ２ 浓度值也有抬升，表明此刻

的ＮＯ２ 高值是由于污染源排放引起。另外，在图中

还发现了在区域１中，ＳＯ２，ＮＯ２ 和Ｏ４ 在同一测量

点的浓度值都高，这有两种情况：１）污染源的排放和

散射增强共同影响，污染源的排放使得ＳＯ２ 的浓度

升高同时ＮＯ２ 浓度值也有一定的升高，此外散射增

１１０１００３４



吴丰成等：　利用Ｏ４ 测量去除车载差分吸收光谱测量污染源ＮＯ２ 排放通量计算中多次散射的影响

强也对ＮＯ２ 值有提升作用；２）ＳＯ２ 气体层位于云

层中，散射增强作用也使得ＳＯ２ 浓度值有很大升

高。对于第一种情况在计算污染源排放通量时不易

去除，对于第二种在计算排放通量时ＳＯ２ 和ＮＯ２ 浓

度的显著高值都应去除。

３．３　无低层云情况下车载犇犗犃犛测量

同理，处理了大气状况稳定，较为“干净”的１０

月１０日此工业区的实验数据，如图７所示。区域１

明显是工业污染源排放引起；区域２和区域３中Ｏ４

的浓度值也处于大气环境变化范围内，所以ＳＯ２ 和

ＮＯ２ 的浓度高值也是由工业污染源排放引起。

图７ １０月１０日测量过程中ＳＯ２（单位：１０
１５ｃｍ－２）、

ＮＯ２（单位：１０
１５ｃｍ－２）和Ｏ４（单位：１０

４１ｃｍ－５）的浓度值

Ｆｉｇ．６ ＶｅｒｔｉｃａｌｃｏｌｕｍｎｄｅｎｓｉｔｙｏｆＳＯ２（ｕｎｉｔ：１０
１５ｃｍ－２）、

ＮＯ２（ｕｎｉｔ：１０
１５ｃｍ－２）ａｎｄＯ４（ｕｎｉｔ：１０

４１ｃｍ－５）

　　ｄｕｒｉｎｇｔｈｅｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｉｎＯｃｔ．１０ｔｈ

利用此方法，按照（１）和（２）式计算了１０月９日

此工业区在去除由于散射增强引起ＮＯ２ 浓度高值前

后的区域排放通量，去除前得到通量为１．４９ｔ／ｈ，去

除后通量为０．５０ｔ／ｈ，由于散射增强引起的通量差值

为０．９９ｔ／ｈ。同样计算了天气状况稳定的１０月１０

日此工业区ＮＯ２ 排放通量，通量值为０．４７ｔ／ｈ。１０

月９日修正后的ＮＯ２排放通量与１０月１０日相比有

较好的一致性。

４　结　　论

车载ＤＯＡＳ系统在遥测污染源排放通量上具

有非接触、快速灵活以及多组分同时测量等优点，这

在大量的实验中得到充分体现。但以散射太阳光为

光源的测量系统受大气状况影响严重，特别在低层

云出现情形下对自动化测量是一种挑战。提出了在

测量过程中利用Ｏ４ 信息来去除车载ＤＯＡＳ测量污

染源排放通量计算中多次散射影响的方法，并结合

安装在测量区域附近 ＭＡＸＤＯＡＳ的Ｏ４ 数据判断

了ＮＯ２ 浓度显著高值形成的原因。对比了２０１０年

１０月９日和１０月１０日上海某工业区车载ＤＯＡＳ测

量结果，分析说明了此方法的可行性。计算了受多次

散射影响严重的１０月９日污染源排放通量结果，通

过比较发现去除多次散射引起的显著浓度高值前

ＮＯ２ 的通量为１．４９ｔ／ｈ，去除后 ＮＯ２ 的通量为

０．５０ｔ／ｈ。同样计算了天气状况稳定的１０月１０日此

工业区ＮＯ２ 排放通量，通量值为０．４７ｔ／ｈ。通过比

较发现１０月９日修正后的 ＮＯ２ 排放通量与１０月

１０日ＮＯ２ 排放通量有较好的一致性。结果表明利

用Ｏ４ 测量能够去除污染源排放通量测量中多次散

射引起ＮＯ２ 浓度显著升高的影响。
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