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摘要　痕量气体垂直廓线的监测，对大气污染研究具有重要意义。介绍了被动多轴差分吸收光谱（ＭＡＸＤＯＡＳ）

技术监测痕量气体垂直廓线的光学遥感方法。研究中 ＭＡＸＤＯＡＳ测量多个角度的斜柱浓度、结合大气辐射传输

模型，利用最优估算法反演出痕量气体垂直廓线，并对最优估算法参数选取和反演评估进行了详细描述。将该技

术应用于合肥地区ＮＯ２ 垂直廓线的监测：通过与长光程差分吸收光谱仪的测量结果对比，相关系数达到０．８０。该

技术为大气环境立体监测提供了一种简便的方法。
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１　引　　言

中国快速的工业化、城市化进程，造成了环境的

急剧恶化。特别是大气污染情况尤其严重，表现为

ＮＯ２ 等污染气体和大气细粒子等污染物浓度增加。

大气成分的浓度和组分变化，也强烈影响着地球的

辐射平衡，造成了气候变化［１］。因此，通过长期的地

１１０１００７１



光　　　学　　　学　　　报

基观测，提供对流层污染物的柱浓度、垂直分布等信

息，是非常必要的。

地基被动差分吸收光谱（ＤＯＡＳ）技术在在大气

环境监测领域应用广泛［２，３］。该技术用于痕量气体

廓线监测，开始于地基天顶散射光观测。Ｐｒｅｓｔｏｎ

等［４］利用最优估算法由天顶散射光解析出对流层

ＮＯ２ 垂直分布。Ｈｅｎｄｒｉｃｋ等
［５］也在最优估算法的

基础上，由天顶散射光解析出 ＮＯ２，ＢｒＯ廓线。但

是地基天顶散射光观测痕量气体廓线局限于曙暮时

刻，应用存在局限性。

随着被动ＤＯＡＳ技术的发展，出现了地基多轴

差分吸收光谱技术（ＭＡＸＤＯＡＳ）
［６］。研究发现，

ＭＡＸＤＯＡＳ同样可以用于痕量气体廓线解析，并

且应用时间范围更长。Ａ．Ｈｅｃｋｅｌ等
［７］利用 ＭＡＸ

ＤＯＡＳ观测结果反演 ＨＣＨＯ廓线，采用循环迭代

方法，过程简单，但是存在计算时间长、很多情况下

不收敛的问题。Ｃ．Ｖｉｇｏｕｒｏｕｘ等
［８］将最优估算法扩

展应用于 ＭＡＸＤＯＡＳ技术，实现了 ＨＣＨＯ廓线的

准确反演，Ｈ．Ｉｒｉｅ等
［９］在研究中也基于最优估算法，

实现了 ＭＡＸＤＯＡＳ监测ＮＯ２，ＨＣＨＯ等痕量气体。

但文献中对反演过程中的关键技术未做详细介绍。

现阶段，在国内 ＭＡＸＤＯＡＳ的应用局限于痕

量气体垂直柱浓度和气溶胶监测。如付强等［１０］利

用 ＭＡＸＤＯＡＳ观测研究北京奥运限车期间的污染

气体ＮＯ２ 柱浓度；徐晋等
［１１］介绍了基于被动多轴

差分吸收光谱技术反演对流层ＮＯ２ 柱浓度的方法；

司福祺等［１２］利用 ＭＡＸＤＯＡＳ实现了气溶胶光学

厚度的监测，未见国内有文献报道 ＭＡＸＤＯＡＳ监

测痕量气体垂直廓线监测的研究工作。

痕量气体垂直廓线的监测，对于研究痕量气体

光化学反应和区域输送机制具有重要意义。为扩大

ＭＡＸＤＯＡＳ技术的应用范围，推动痕量气体廓线

监测研究工作，开展 ＭＡＸＤＯＡＳ监测痕量气体垂

直廓线的研究势在必行。因此，本文基于最优估算

法研究 ＭＡＸＤＯＡＳ监测 ＮＯ２ 廓线。研究中通过

模拟验证和实际监测应用对比，验证了最优估算法

的可行性，实现了ＮＯ２ 廓线的监测。

２　ＭＡＸＤＯＡＳ技术及实验系统

ＭＡＸＤＯＡＳ因其安装简单、造价低和维护方

便等优点，已经成为对流层大气污染物自动监测中

广泛使用的技术。污染气体 Ｏ３，ＳＯ２，ＮＯ２，ＢｒＯ和

ＨＣＨＯ等在能够穿透大气层到达地面的太阳辐射

中有其各自的指纹吸收谱［１３，１４］。ＭＡＸＤＯＡＳ技术

利用其指纹吸收谱，采用光谱拟合技术得到污染气

体的斜柱浓度（ＳＣＤ）。ＭＡＸＤＯＡＳ连续测量从水

平面到天顶一系列不同仰角光路的太阳散射光，得

到的多个角度的斜柱浓度。由多角度的斜柱浓度可

解析出污染气体垂直柱浓度（ＶＣＤ）及廓线分布信

息［１５，１６］。

关于本文使用的 ＭＡＸＤＯＡＳ实验系统，在本

实验室已发表文献中已做较多说明［９，１２］，本文仅作

简单介绍。实验系统由棱镜、望远镜、遮光板及其驱

动装置、温度控制系统、光纤、光谱仪与控制计算机

等组成，结构如图１所示。驱动电机带动棱镜旋转

将不同角度的散射光导入接收望远镜，并通过光纤

会聚到光谱仪。进入光谱仪的散射光在完成色散、

光电转化与数字化后通过 ＵＳＢ线传导到计算机中

存储、计算，最终实现对大气痕量气体垂直柱浓度及

廓线的解析。同时为保证光谱采集系统工作稳定，

防止由于温度变化造成的光谱漂移给反演带来的误

差，系统采用温度控制系统保证光谱仪工作温度

恒定。

图１ ＭＡＸＤＯＡＳ结构示意图

Ｆｉｇ．１ ＳｔｒｕｃｔｕｒｅｄｉａｇｒａｍｏｆＭＡＸＤＯＡＳ

３　最优估算法

Ｒｏｄｇｅｒｓ提出的最优估算法，思路是引入反演

参数的估计值，即先验信息，作为反演问题的附加约

束条件，以解决反演不适定的问题。该算法日益广

泛应用于解决大气遥感应用中的反演问题［１７，１８］。

ＭＡＸＤＯＡＳ技术监测痕量气体廓线，采用的反演

算法通常是基于最优估算法。

３．１　算法简介

一般来讲，大气反演问题可以归结为如下形式

１１０１００７２
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的数学问题：

狔＝犉（狓，犫）＋ε， （１）

式中狔代表测量向量；犉（狓，犫）代表测量向量与大气

状态参数狓，犫之间的函数关系，其中狓为反演问题

希望得到的大气状态参数，犫为函数中其他的大气

状态参数；向量ε是测量的随机误差和系统误差。

犉（狓，犫）通常是代表系统物理性质的正演数学模型。

ＭＡＸＤＯＡＳ反演痕量气体廓线，正演模型可

以近似为线性模型［８］，反演时采用最优估算法的线

性形式，（１）式可以表示为

狔＝犓狓＋ε， （２）

反演向量狓代表痕量气体垂直廓线，测量向量狔是

一个测量序列的痕量气体差值斜柱浓度（ＤＳＣＤ），犓

是模型的权重函数矩阵，代表层结大气质量因子

（ＢＯＸＡＭＦ）与分层高度的乘积，ε为ＤＳＣＤ的测量

误差。ＢＯＸＡＭＦ代表指定高度层内气体的斜柱积

分浓度与垂直柱积分浓度的比值，以说明不同仰角

对同一海拔高度处痕量气体浓度的灵敏度。

由于大气遥测的反演问题通常是病态的，引入

先验信息狓犪，犛犪 提供欠定问题的附加约束条件，以

得到稳定解。（２）式反演状态向量的解可以表示为

狓^＝狓犪＋犛犪犓
Ｔ（犓犛犪犓

Ｔ
＋犛ε）

－１（狔－犓狓犪），（３）

式中狓犪 是先验状态向量，代表测量前对系统状态的

一个估计，可以通过气候学方法或其它独立的方法

来获得。犛犪 为先验状态向量的协方差矩阵。犛ε 是

测量向量狔的误差协方差矩阵。

３．２　平均核矩阵

对反演结果优劣的评判，最重要的参数是平均

核矩阵。平均核矩阵量化了不同海拔上反演值对真

实值的灵敏度和反演的垂直分辨率，说明真实值和

先验值对反演结果的贡献情况。平均核矩阵的定义

如下：

狓^＝狓犪＋犃（狓－狓犪）， （４）

式中犃代表平均核矩阵。在痕量气体廓线反演中，

平均核（犃的行）为相应海拔高度上反演浓度对真实

廓线的灵敏度，其半峰全宽（ＦＷＨＭ）代表了该高度

上反演垂直分辨率。对一个理想的反演，平均核矩

阵应是单位矩阵犐，代表狓^＝狓，平均核是相应高度上

的脉冲函数［１９］。

对于实际反演，由（２），（３）式可以求解出平均核

矩阵

犃＝
^狓

狓
＝ （犛－

１
犪 ＋犓

Ｔ犛－１ε犓）
－１·犓Ｔ犛－１ε犓， （５）

４　ＮＯ２廓线反演算法模拟验证

研究中，利用大气辐射传输模型ＳＣＩＡＴＲＡＮ
［２０］

模拟验证最优估算法应用于 ＭＡＸＤＯＡＳ监测ＮＯ２

廓线的可行性，验证流程如图２所示。预设ＮＯ２ 气

体廓线代表测量时大气环境真实廓线，输入高度０～

１２０ｋｍ，其中０～３ｋｍ选择三段线性廓线拼接，每段

高度１ｋｍ，浓度随高度减小，３ｋｍ以上输入美国标准

大气廓线。通过对比预设ＮＯ２ 气体廓线和最优估算

法反演出的廓线，来验证说明算法可行性，并为反演

参数设置提供指导。

图２ 模拟验证流程图

Ｆｉｇ．２ Ｆｌｏｗｄｉａｇｒａｍｏｆｖａｌｉｄａｔｉｏｎｔｈｒｏｕｇｈｓｉｍｕｌａｔｉｏｎ

验证计算中输入的参数如表１所示。预设参数

信息输入到ＳＣＩＡＴＲＡＮ，输出９个仰角的ＮＯ２ 气体

ＳＣＤ值。实际应用中为消除夫琅禾费结构的影响，选

择９０°的天顶谱作为参考谱，因此ＤＯＡＳ拟合计算出

的斜柱浓度是扣除天顶方向柱浓度后的，称为差值斜

柱浓度（ＤＳＣＤ），即犳ＤＳＣＤ＝犳ＳＣＤ
α
－犳ＳＣＤ

９０°

［２１］。因此，对

模型模拟出的ＳＣＤ值，做同样的处理，扣除９０°仰角

ＳＣＤ 值，计算得到非天顶角度的 ＤＳＣＤ 值。由

ＳＣＩＡＴＲＡＮ 模型计算得到的ＮＯ２ 气体ＤＳＣＤ作为

ＭＡＸＤＯＡＳ的测量结果，用于廓线反演。

表１ 输入参数设置

Ｔａｂｌｅ１ Ｐａｒａｍｅｔｅｒｓｆｏｒｉｎｐｕｔ

Ｐａｒａｍｅｔｅｒ Ｖａｌｕｅ

Ｅｌｅｖａｔｉｏｎａｎｇｌｅ／（°） ２，４，６，８，１０，１５，２０，３０，９０

Ｓｏｌａｒｚｅｎｉｔｈａｎｇｌｅ／（°） ３５

Ｓｏｌａｒａｚｉｍｕｔｈａｎｇｌｅ／（°） １８０

Ｗａｖｅｌｅｎｇｔｈ／ｎｍ ３６０

Ｓｕｒｆａｃｅａｌｂｅｄｏ ０．０７

Ａｅｒｏｓｏｌｔｙｐｅ Ｓｕｍｍｅｒｕｒｂａｎｍｏｄｅｌ

ＮＯ２ｐｒｏｆｉｌｅ
０～３ｋｍ，３～１２０ｋｍ：ＵＳ

ｓｔａｎｄａｒｄａｔｍｏｓｐｈｅｒｅ
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　　考虑到 ＭＡＸＤＯＡＳ仪器的性能指标，ＤＳＣＤ

的测量误差为５％～１０％，文中取１０％
［２２］。犛ε 矩阵

为对角阵，对角线元素为相应仰角ＤＳＣＤ误差的平

方值。图３中给出了模拟的 ＮＯ２ 气体的ＤＳＣＤ值

和误差。

图３ ３６０ｎｍ波长处模拟的ＮＯ２ 气体ＤＳＣＤ

Ｆｉｇ．３ ＳｉｍｕｌａｔｅｄＤＳＣＤｏｆＮＯ２ａｔ３６０ｎｍ

各角度的ＢＯＸＡＭＦ通过ＳＣＩＡＴＲＡＮ模型计

算得到。先验廓线犡犪 选择美国标准大气廓线。在

图３中给出了先验廓线。对于先验廓线的协方差矩

阵犛犪，设计如下：对角线元素代表犡犪 误差的平方

值，犛犪（１，１）处的相对误差为２００％，其他元素随高

度线性减少到１０％；非对角线元素，利用 Ｇａｕｓｓ方

程设置为

犛犪（犻，犼）＝ 犛犪（犻，犻）犛犪（犼，犼）ｅｘｐ
狕犻－狕犼（ ）
η

［ ］槡
２

，

（８）

式中η代表先验廓线浓度相关高度，以表征不同高

度的ＮＯ２ 浓度变化的相关程度，取为０．５ｋｍ，犣犻，

犣犼代表对应的海拔高度
［２３］。

由于边界层的 ＮＯ２ 廓线更为人所关心，ＮＯ２

反演的廓线高度设置为０～３ｋｍ，分为１６层，分层

高度２００ｍ。高度高于３ｋｍ的ＮＯ２ 廓线未考虑。

按照上文的设置，计算得到的ＤＳＣＤ，犛ε，犡犪，犛犪

和ＢＯＸＡＭＦ参数，用于最优估算法反演ＮＯ２ 垂直

浓度廓线。图４中给出了反演出的ＮＯ２ 廓线，并与

预设的真实廓线做比较，可以看出二者在形状和数

值上具有很好的一致性，说明了反演结果接近于真

实值，验证了算法的可行性。

图５中给出了反演的平均核。可以看出，包含

在测量的ＮＯ２ 气体ＤＳＣＤ中的ＮＯ２ 垂直分布信息

主要集中在１ｋｍ以下的海拔高度，同时也说明了

反演高度取０～３ｋｍ的设置是合理的。虽然选择

的先验廓线与真实廓线间差异较大，对反演模型的

约束较差，但反演的灵敏高度与其他文献结果相

当［８，９］，这说明在灵敏高度１ｋｍ范围内，反演结果

更加依赖于测量值，而不是输入的先验信息，保持了

ＭＡＸＤＯＡＳ廓线解析结果的独立性。而在１ｋｍ

以上高度，反演结果受测量和先验廓线共同影响。

ＭＡＸＤＯＡＳ的测量精度，对于 ＮＯ２ 廓线反演很重

要。结果表明，在精度优于１０％时，可以准确的解

析近地面的ＮＯ２ 浓度。

图４ 反演廓线与真实廓线的对比

Ｆｉｇ．４ Ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎｏｆｉｎｖｅｒｓｉｏｎｐｒｏｆｉｌｅａｎｄｔｒｕｅｐｒｏｆｉｌｅ

图５ 反演的平均核

Ｆｉｇ．５ Ａｖｅｒａｇｅｋｅｒｎｅｌｏｆｒｅｔｒｉｅｖａｌ

５　ＮＯ２廓线测量结果及讨论

ＭＡＸＤＯＡＳ仪器安装在合肥市安徽光机所六

楼楼顶，扫描方向正北。站点还安装了一套长光程

差分吸收光谱仪（ＬＰＤＯＡＳ），可以作为 ＭＡＸ

ＤＯＡＳ廓线监测的地面验证。ＬＰＤＯＡＳ系统主要

包括光源（高压氙灯）、发射接收一体望远镜、角反射

镜、光谱仪和ＰＤＡ探测器。高压氙灯发出的光经

望远镜准直后进入大气，经角反射镜反射回来被望

远镜接收，聚焦在光纤束后传输导到光谱仪分光，随

后由探测器接收。该系统望远镜、角反射镜安装高

度１３ｍ，光程７１３ｍ，基于ＤＯＡＳ算法测量光程内

的ＮＯ２，ＳＯ２ 等痕量气体浓度
［２４］。

２０１０年８月１３日和１４日以晴朗天气为主，对这

二天的测量结果进行分析。首先利用ＤＯＡＳ方法计
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算ＮＯ２斜柱浓度，参与ＤＯＡＳ拟合的吸收截面包括

ＮＯ２，Ｏ３，Ｏ４ 以及Ｒｉｎｇ结构，拟合波段３６０～３９０ｎｍ。

图６为２０１０年８月１３日１４∶０８测量光谱的ＤＯＡＳ

拟合实例，ＮＯ２斜柱浓度３．９０×１０
－１６／ｃｍ２，拟合残差

７．９７×１０－４。

图６ ＮＯ２斜柱浓度ＤＯＡＳ拟合实例。（ａ）～（ｃ）分别为

ＮＯ２，Ｏ４，Ｒｉｎｇ的参考截面与扣除其他气体吸收的

　　　　　吸收截面；（ｄ）为拟合剩余结构

Ｆｉｇ．６ ＡｎｅｘａｍｐｌｅｏｆＤＳＣＤｂｙＤＯＡＳｆｉｔｔｉｎｇｏｆＮＯ２，

（ａ）～（ｃ）ｆｉｔｔｅｄＮＯ２，Ｏ４，ｒｉｎｇｒｅｆｅｒｒｅｄｓｐｅｃｔｒｕｍ

ｏｖｅｒｌａｉｄｔｏ ｔｈｅ ｒｅｓｉｄｕａｌｉｎｃｌｕｄｉｎｇ ａｂｓｏｒｐｔｉｏｎ；

　　　　（ｄ）ｒｅｓｉｄｕａｌｏｆｔｈｅｆｉｔｔｉｎｇ

　　得到斜柱浓度后，利用最优估算法反演ＮＯ２ 廓

线。图７为２０１０年８月１３日１４∶０８的 ＮＯ２ 廓线

反演结果，可以看出ＮＯ２ 主要分布在１ｋｍ以下的

近地面层，从地表到３ｋｍ高度逐渐减少。为了验

证数据的可信度，选择廓线近地面第一层的浓度值

与ＬＰＤＯＡＳ观测结果对比。对比结果在图７中给

出，二者十分接近。

图８（ａ），（ｃ）为２０１０年８月１３日８∶００～

１７∶００，２０１０年８月１４日７∶００～１７∶００的ＮＯ２ 时均

图７ ＭＡＸＤＯＡＳ测量的ＮＯ２ 廓线及与ＬＰＤＯＡＳ

测量结果对比

Ｆｉｇ．７ＮＯ２ｐｒｏｆｉｌｅｒｅｔｒｉｅｖａｌｆｒｏｍＭＡＸＤＯＡＳｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｓ

ａｎｄｃｏｍｐａｒｉｓｏｎｗｉｔｈＮＯ２ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｆｒｏｍＬＰＤ

　　　　　　　　　　ＯＡＳ

图８ （ａ），（ｂ）２０１０年８月１３日，（ｃ），（ｄ）８月１４日ＮＯ２ 时均值廓线，近地面浓度 ＭＡＸＤＯＡＳ测量值与

ＬＰＤＯＡＳ对比结果

Ｆｉｇ．８ ＨｏｕｒａｖｅｒａｇｅｐｒｏｆｉｌｅｏｆＮＯ２ａｔ（ａ）２０１０８１３ａｎｄ（ｃ）２０１０８１４；ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎｏｆＮＯ２ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ

ｍｅａｓｕｒｅｄｆｒｏｍＭＡＸＤＯＡＳａｎｄＬＰＤＯＡＳａｔ（ｂ）２０１０８１３ａｎｄ（ｄ）２０１０８１４
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值廓线。由廓线可以看出ＮＯ２ 主要集中在１ｋｍ以

下的高度。在１０∶００左右以后由于光解等消耗，地

表ＮＯ２ 浓度下降显著；下午，由于光解减弱，ＮＯ２

开始重新积累，浓度升高，在１７∶００左右呈现峰值。

将ＮＯ２ 廓线近地面第一层的浓度值与 ＬＰ

ＤＯＡＳ的测量结果对比，如图８（ｂ），（ｄ）所示。对比

结果显示，两组数据显示出较好的一致性，说明了最

优估算法应用于 ＭＡＸＤＯＡＳ技术监测 ＮＯ２ 廓线

是可行的。用于同时两者的测量结果也有不同，初

步认为不同的原因如下：首先，两者测量范围不同，

ＭＡＸＤＯＡＳ测量的是对流层整层的浓度变化，而

ＬＰＤＯＡＳ仅测量观测光程内的平均浓度；其次，两

者的时间分辨率不同；最后，简单的模型假设也是造

成不同的原因，本文假定的气溶胶廓线是通过

ＬＯＷＴＲＡＮ数据库
［２５］得到，与实际情况存在偏差。

在两天的观测结果中，８月１３日的天气相对较

好，当天的 ＭＡＸＤＯＡＳ相对８月１４日有更多的测

量数据，选择该日数据做相关性计算，如图９所示。

相关系数犚 为０．８０，说明 ＭＡＸＤＯＡＳ观测 ＮＯ２

垂直廓线具有较高的可信度。

图９ ＭＡＸＤＯＡＳ与ＬＰＤＯＡＳ测量结果相关性分析

Ｆｉｇ．９Ｃｏｒｒｅｌａｔｉｏｎａｎａｌｙｓｉｓｏｆｔｈｅｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｒｅｓｕｌｔｓ

ｂｙＭＡＸＤＯＡＳａｎｄＬＰＤＯＡＳ

６　结　　论

介绍了最优估算法应用于 ＭＡＸＤＯＡＳ大气

ＮＯ２ 垂直廓线监测，并通过在合肥市的实际观测结

果与ＬＰＤＯＡＳ的对比说明了算法的可行性，实现

了 ＭＡＸＤＯＡＳ对 ＮＯ２ 气体廓线的监测，拓展了

ＭＡＸＤＯＡＳ的应用领域，为大气化学反应和痕量

气体区域输送机制研究提供了技术支持。拟在下一

步工作中提高痕量气体廓线反演精度，开展 ＭＡＸ

ＤＯＡＳ监测气溶胶廓线的研究工作。
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