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华北平原污染气体区域分布的车载DOAS遥测研究
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摘要 利用车载差分光学吸收光谱技术 (DOAS)于 2013年 6月至 7月对华北平原进行走航观测，研究了不同风场下

SO2和 NO2的柱浓度空间分布特征及其对北京地区的影响。研究发现，在石家庄、保定和济南附近同时观测到 SO2和

NO2高值，表明三地附近存在工业排放源，其中 6月 11日石家庄附近观测到 SO2和 NO2高值区域均值分别为 1.29×
1017 molecule·cm-2和 3.59×1016 molecule·cm-2，为低值区域均值的 3.8倍和 3.6倍。在西南稳定风场下，石家庄—保定

—北京方向为一条污染物输送通道，Hysplit风场轨迹模型结果也验证了该输送通道的存在。车载 DOAS观测的

NO2柱浓度和臭氧检测仪 (OMI)检测结果的对比显示，两者具有较好的一致性；同时卫星观测也验证了偏南风场下

污染物输送通道的存在。实验结果表明车载 DOAS技术在污染物排放源监测、空气污染物地区分布快速获取以及

卫星数据校验方面都具有重要作用。
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Abstract Mobile differential optical absorption spectroscopy (DOAS) is used to study regional distribution of

SO2 and NO2 column density in the North China Plain and its impact on the Beijing region under different wind

fields during June and July in 2013. High SO2 and NO2 concentration values around Shijiazhuang, Baoding and

Jinan areas are observed simultaneously, indicating that there are industrial emission sources in these areas.

Average values of SO2 and NO2 around the Shijiazhuang area on June 11th are 1.29×1017 molecule·cm-2 and 3.59×

1016 molecule · cm- 2, respectively, which are 3.8 times and 3.6 times of the average in low concentration area

respectively. Shijiazhuang-Baoding- Beijing direction can be a transportation pathway in steady south-west

wind field, and the conclusion is verified by the Hysplit model. NO2 column density obtained by mobile DOAS

is compared with that by ozone monitoring instrument(OMI), and the good agreement is found. The satellite

observation also proves existence of the transportation pathway in south wind field. The experimental results

show that mobile DOAS plays an important role in detecting emission sources, rapidly obtaining regional
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distribution of air pollutants and validating satellite data.
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1 引 言
随着中国工业快速发展和交通排放大量增加，大气中污染物浓度明显上升，从而引起空气质量下降，严

重影响了人类的正常生活。华北平原(NCP)位于中国中东部，该地区的空气质量及其对周边地区特别是对首

都北京的影响日益成为世界环境问题的研究热点。2013年 1月华北地区出现了严重的雾霾天气，持续时间

长，影响范围广，对生态坏境和人类健康都产生了严重影响。因此掌握该地区大气污染物的排放特征和时

空分布，对研究该地区的污染物水平分布及输送、卫星产品校验都具有十分重要的意义。

目前对华北平原污染物的测量方法主要有统计分析、卫星观测、模型计算、站点点式仪器等。统计分析

一般是基于气象站历史资料和激光雷达资料等进行分析，可以研究统计规律但无法获取精确结果 [1]；卫星观

测像元覆盖面积大，空间分辨率达不到观测要求 [如臭氧检测仪 (OMI)的空间分辨率为 13 km×24 km]且观测

结果受云层影响较大 [2-4]；模型计算是一种理论研究，需要准确的先验知识，而且研究结果可能和实际情况有

差异 [5-6]；地面站点只能获取小范围的污染分布 [7-9]，不能获取大尺度观测结果和整层大气信息。2009 年

Wang等 [10]利用车载移动实验室对奥运期间的地面污染气体进行监测，但没有获取污染气体在整层大气中的

信息。近年来，基于车载平台的差分光学吸收光谱 (DOAS)技术在污染物的分布探测方面得到广泛应用，其

作为一种光学遥测技术在污染物空间分布监测中具有实时、快速的优势。Johansson等 [11]利用车载 DOAS系

统测量了北京地区污染源 SO2和 NO2的排放以及墨西哥城 NO2和甲醛 (HCHO)的排放 [12]，吴丰成等 [13]于 2010年

在广州亚运会期间利用车载 DOAS测量了广州地区 SO2和 NO2的排放，Wanger等 [14]利用车载 DOAS获取了对

流层痕量气体浓度。

本文利用车载 DOAS技术对华北平原的大气污染进行了观测，基于走航观测结果研究了夏季测量路径

上的 NO2 和 SO2 柱浓度空间分布特征，分析了不同风场下华北平原污染物对北京地区的影响，并将车载

DOAS观测结果和 OMI卫星结果进行了对比验证，结果显示两者具有较好的一致性。

2 车载 DOAS原理和装置
2.1 车载DOAS测量原理

车载 DOAS技术以被动差分吸收光谱为核心，可同时获取多种气体的整层垂直柱浓度。太阳光进入大

气层后，传输时受到空气的吸收和散射影响将发生变化，结合 Lambert-Beer定律可得
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式中 I(λ) 为测量光谱，I0 (λ) 为参考谱，σ '
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I0 (λ) 为差分光学厚度。对吸收截面与差分光学厚度进行最小二乘拟合即可获得气体

的斜柱浓度。车载 DOAS测量时段一般选择正午前后，因此可将 DSC近似为对流层垂直柱浓度(VCD，DVC)[13]。
2.2 车载DOAS实验装置

DOAS系统主要由望远镜、光纤、光谱仪、全球定位系统 (GPS)和计算机等组成 [13]。望远镜采集的入射光

经光纤耦合到小型 CCD光谱仪，光谱仪采集光谱并送入计算机进行处理。整套系统配备了 GPS装置，用来

记录位置、时间及车速等信息。系统采用的微型紫外光谱仪波长范围为 290~420 nm，分辨率约为 0.6 nm。

3 数据处理和分析
2013年 6月至 7月在华北地区开展走航观测，测量路线如图 1所示。实验期间一共进行了 5圈观测，每

圈 5天左右，其中第 3圈因仪器故障只进行了 3天观测，第 5圈因天气原因测量数据不可用。
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图 1 华北平原测量路线示意图

Fig.1 Sketch map of mobile measurement route in NCP
3.1 光谱反演

根据上述处理方法，选取正午前后相对清洁的大气条件下的测量谱作为参考谱，对测量光谱进行处理

得到 SO2和 NO2的柱浓度，反演设置如表 1所示。2013年 6月 25日 13:12测量的一条光谱的反演示例如图 2
所示，其中黑色细线为经过处理后的差分吸收截面，红色粗线为拟合得到的差分吸收结构。拟合残差主要

来自噪声和未知气体的吸收。

表 1 SO2和 NO2反演中的设置

Table 1 Setting used for SO2 and NO2 DOAS retrieval
Parameter

NO2[15]

SO2[16]

O3[16]

HCHO[17]

O4

ring[18]

polynomial degree
intensity offset

Data source

Vandaele et al. (1998) 220 K, 294 K
Bogumil et al. (1994) 293 K

Bogumil et al. (2000) 223 K, 243 K
Meller et al. (2000) 298 K

Hermans et al. (2003) 296 K
From DOASIS software

Fitting interval
NO2 SO2

338~370 nm 310~324 nm
X

X (only 223 K)
X
X
X
3

constant

X (only 294 K)
X
X
X
X
X
5

constant

图 2 2013年 6月 25日 13:12车载 DOAS测量光谱的反演示例。 (a) NO2; (b) SO2

Fig.2 Retrieval examples of measured spectra at 13:12 on June 25th, 2013. (a) NO2; (b) SO2

3.2 平流层NO2浓度变化修正

一天中太阳天顶角变化测量光谱的反演结果会受到平流层中 NO2的影响，因此需要进行修正 [14]。本文

采用最小值线性回归法对平流层部分进行修正，通过对低值区域进行一元线性拟合得到平流层信号随太阳
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高度角变化的函数关系式，进而可以计算出任意时刻的平流层柱浓度变化并进行修正，图 3为 6月 25日石家

庄—德州测量结果的修正示例。

图 3 平流层 NO2柱浓度随太阳天顶角的日变化

Fig.3 Diurnal variation instratospheric NO2 column density with the change of solar zenith angle
3.3 柱浓度空间分布和输送通道分析

此次走航观测获取的测量路径上的 SO2和 NO2柱浓度分布情况如图 4所示，可以看到在保定、石家庄和

济南附近多次同时观测到 SO2和 NO2高值，因此可以推断保定、石家庄和济南附近存在工业排放源。其中石

家庄附近 (I)的 SO2和 NO2柱浓度均值分别为 1.29×1017 molecule·cm-2和 3.59×1016 molecule·cm-2，分别是低值区

域 (II)的 3.8倍和 3.6倍。工业排放会导致 NO2和 SO2同时高值，而交通排放会导致 NO2和 CO浓度增加，因此

CO浓度可作为交通排放水平高低的标志 [11]。6月 11日北京地区 (Ⅲ)在 SO2低值时同时观测到 NO2和 CO高值

(图 5)，因此可以推断当天北京地区观测到的 NO2高值主要由交通排放所致。

为研究不同风场下排放源对北京地区的影响，对不同风场下测量路径上的 SO2和 NO2柱浓度分布进行分

析，并将 SO2作为示踪气体研究输送。结果表明偏南风场 (6月 11日至 15日和 6月 24日至 26日)下，石家庄—

保定—北京方向观测到 SO2浓度高值，而偏北风场 (6月 11日至 17日和 7月 2日至 6日)下该方向的 SO2浓度较

低，表明石家庄—保定—北京方向在偏南风场下会形成一条污染物输送通道。

3.4 结合Hysplit模型对输送通道的分析

为更准确地研究排放源对北京地区的输送影响，选取 Hysplit风场轨迹模型对排放源高值进行轨迹分

析。对第一圈和第三圈石家庄附近高值作风场前向轨迹，如图 6(a)所示，发现 6月 11日在石家庄—保定之间

风向从偏南风场转为西北风场，污染气体在向北输送一段距离后转向东南方向，因此远离石家庄后车载

DOAS测量的 SO2浓度迅速下降，没有对保定以北的区域产生影响。6月 24日 (图 4)在北京—保定—石家庄测

量路径上发现了连续高值，图 6(b)的前向轨迹分析表明该路径当天以西南风场为主，在西南风场下石家庄高

值向北输送并产生连续高值区域。所以在稳定西南风场下石家庄—保定—北京方向将成为一条区域性输

送通道。基于风场统计结果的研究显示在西南风场下会形成北京边界层西南路径输送通道 (太行山前西南

风带)[1]，模型分析结果表明北京地区外来硫沉降物中 70%来自河北省(主要为保定和石家庄)[5]，这也验证了车

载 DOAS分析结果的正确性。

3.5 与卫星结果的对比

选取前两圈中第一天和第二天的 OMI对流层 NO2柱浓度和车载 DOAS观测结果进行对比，两者具有较

好的一致性，如图 7所示。在不同风场下卫星和车载 DOAS都观测到石家庄区域高值，证明石家庄地区存在

排放源。在南风风场 (6月 11日)下沿测量路径靠近石家庄时卫星测量污染物浓度增大，在北风风场 (6月 17
日)影响下测量路径的整体浓度较低，也表明污染气体在南风影响下向北输送，在偏北风场时对北京地区影

响较小，进一步验证了输送通道的存在。另外可以注意到在济南和德州之间，卫星观测结果中没有车载

DOAS测到的污染高值，这主要是因为卫星像元格点较大(13 km×24 km)，空间分辨率较低。
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图 4 不同风场下华北平原的 SO2和 NO2柱浓度分布(箭头为平均风向)。
(a) 北京 ; (b) 石家庄 ; (c) 德州 ; (d) 沧州 ; (e) 保定 ; (f) 涿州

Fig.4 Vertical column density distributions of SO2 and NO2 under different wind directions (arrows indicate the average wind direction).
(a) Beijing; (b) Shijiazhuang; (c) Dezhou; (d) Cangzhou; (e) Baoding; (f) Zhuozhou
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图 5 6月 11日北京-石家庄测量路径的污染物浓度。 (a) 车载 DOAS获取的 SO2和 NO2柱浓度 ; (b) 地面点式仪器获取的 CO浓度

Fig.5 Pollutant concentration measuring path in Beijing to Shijiazhuang on June 11th. (a) SO2 and NO2 vertical column density obtained
by mobile DOAS; (b) CO concentration obtained by surface data

图 6 石家庄 SO2浓度高值在南风风场下的前向风场轨迹

Fig.6 Forward wind trajectories of SO2 high concentration values in Shijiazhuang in the south wind field

4 结 论
2013年 6月至 7月利用车载 DOAS在华北平原开展了大范围的走航观测，获取了不同风场下 SO2和 NO2

的空间分布特征，结合 Hysplit风场轨迹模型研究了华北平原污染对北京地区的输送，并将车载 DOAS结果和

卫星结果进行了对比验证，得到如下结论。

1) 南北两种风场下在石家庄和济南地区同时观测到 SO2和 NO2高值，说明这些区域存在工业排放源，其

中石家庄附近 SO2和 NO2柱浓度均值分别为 1.29×1017 molecule·cm-2和 3.59×1016 molecule·cm-2，分别为低值区

域均值的 3.8倍和 3.6倍。在偏南风场下观测到北京地区 SO2浓度较低时出现 NO2和 CO高值，该 NO2浓度高

值是由城市交通排放造成的。

2) 不同风场下车载 DOAS观测结果表明石家庄—保定—北京方向在稳定偏南风场下存在一条污染物输

送通道。利用 Hysplit风场轨迹模型获取的排放源前向轨迹和车载 DOAS观测结果相符，进一步验证了输送
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图 7 车载 DOAS和 OMI观测的 NO2柱浓度对比(卫星格点为 0.1°×0.1°)
Fig.7 Comparison of NO2 vertical column density measured by mobile DOAS and OMI (the grid resolution of satellite is 0.1°×0.1°)

通道的存在。

3) 将车载 DOAS测量的 NO2柱浓度和卫星结果进行对比，发现两者具有较好的一致性。卫星观测到南

风风场下靠近石家庄和保定区域 NO2浓度升高，北风风场下石家庄—保定—北京方向没有明显高值，验证了

污染气体输送通道的存在。

4) 车载 DOAS作为一种光学遥感方法，具有较高的时空分辨率，能够快速获取污染源分布，并且能够从

大尺度上获取区域污染气体柱浓度分布信息。因此，车载 DOAS是区域污染气体测量及输送研究的一种有

效技术手段。
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