
第３７卷　第７期 光　学　学　报 Vol．３７,No．７
２０１７年７月 ACTAOPTICASINICA July,２０１７

基于 MAXＧDOAS观测大气Ring效应的
气溶胶光学参数反演

牟福生１,２,李　昂１,吴丰成１,谢品华１,３,４,王　杨５,陈　浩１,徐　晋１,李素文２
１中国科学院安徽光学精密机械研究所环境光学与技术重点实验室,安徽 合肥２３００３１;

２淮北师范大学物理与电子信息学院,安徽 淮北２３５０００;
３中国科学院城市环境研究所中国科学院城市大气环境研究卓越创新中心,福建 厦门３６１０２１;

４中国科学技术大学环境科学与光电技术学院,安徽 合肥２３００３１;
５马普化学研究所,美因茨 DＧ５５１２８,德国

摘要　Ring效应是指大气分子对太阳光的转动拉曼散射致使太阳光中夫琅禾费线变浅的现象.气溶胶能够改变

光子在大气中的路径和大气散射性质,最终影响夫琅禾费线的填充程度,因此可以通过观测Ring效应强度获取气

溶胶信息.分析了Ring效应对气溶胶光学参量(气溶胶光学厚度、单次散射反照率、非对称因子等)的敏感性,发
展了一种结合大气辐射传输模型并利用地基多轴差分吸收光谱(MAXＧDOAS)仪器观测的Ring效应获取气溶胶

光学特性的新方法.将 MAXＧDOAS反演结果和太阳光度计的观测结果进行了对比,两者一致性较好.研究表

明,基于地基 MAXＧDOAS观测的Ring效应可以实现气溶胶光学特性的探测.
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Abstract　RingeffectisdefinedasthephenomenonthatthedepthofsolarFraunhoferlinesshallowscausedbysolar
rotationalRamanscatteringofsunlight敭Aerosolcanchangetheatmosphericlightpathsofphotonsandatmospheric
scatteringproperties andtheninfluencethefillingＧinofFraunhoferlines sowecanretrievetheaerosolinformation
fromtheintensityofRingeffect敭SensitivityoftheRingeffecttoopticalparametersofaerosolisanalyzed including
aerosolopticaldepth singlescatteringalbedoandasymmetryfactor敭Anewmethodfordeterminingaerosoloptical
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propertiesbygroundＧbasedmultiＧaxisdifferentialopticalabsorptionspectroscopy MAXＧDOAS observationand
theatmosphericradiativetransfermodelisdeveloped敭TheMAXＧDOASretrievalresultisingoodagreementwith
themeasurementresultfromsunphotometer敭ThestudyshowsthattheRingeffectobservedbygroundＧbased
MAXＧDOAScanbeusedtodetecttheaerosolproperties敭
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１　引　　言
大气中的气溶胶粒子可直接或间接通过各种辐射强迫机制影响地气系统的辐射收支,进而影响全球气

候[１].由于气溶胶辐射强迫机制非常复杂,因此评估气溶胶的气候效应难度较大,到目前为止气溶胶的气候

效应仍然是人类活动引起的气候变化预测中不确定性最大的一个因素[２Ｇ３].气溶胶光学特性参数的确定是

准确估算气溶胶辐射强迫的前提条件,已经成为了国际研究的热点[４].这些光学参数不但取决于气溶胶浓

度、化学组成和粒子形状,还取决于气溶胶粒子谱分布等物理参数.气溶胶光学参数(如光学厚度、单次散射

反照率和非对称因子等)的准确测量一直是气溶胶探测技术中的关键问题[５].
在气溶胶光学参数的现场监测过程中,常用的仪器有光学粒子计数器、浊度计等,通过监测可得到所监

测地点的气溶胶粒谱分布以及散射系数[６].近年来光学遥感技术在光学参数测量方面得到了广泛应用,其
中地基遥感气溶胶光学特性的测量方法有太阳光度计和激光雷达等.太阳光度计可以提供高精度的气溶胶

光学厚度以及非对称因子信息,在此基础上Dubovik等[７]获得了气溶胶粒谱分布、单次散射反照率等信息.
激光雷达是一种主动遥测技术,可以获取气溶胶的垂直分布信息,是研究单点气溶胶光学特性的有效手段[８].

近年来差分吸收光谱技术(DOAS)逐步发展,主要用于对流层气体柱浓度的测量和廓线反演,在此基础

上出现了通过测量四聚氧(O４)气体吸收反演大气气溶胶光学特性的方法[９].在DOAS反演过程中一般将

大气Ring效应作为干扰扣除,由于Ring效应受大气散射和气溶胶光学特性的影响,因此通过测量Ring效

应强度可以获取气溶胶光学参量(如非对称因子).２００７年德国马普化学研究所 Wagner等[１０]第一次利用

蒙特卡罗大气辐射传输(McArtim)模型对Ring效应进行了定量模拟,２００９年第一次利用多轴差分吸收光

谱(MAXＧDOAS)仪器测量Ring效应并与模型结果进行了定量对比,研究了基于Ring效应获取气溶胶性质

的可能性[１１].２０１６年Ortega等[１２]通过地基 MAXＧDOAS观测Ring效应,获取了气溶胶光学厚度和非对

称因子信息.国内学者中裴显等[１３]利用 McArtim模型对Ring效应进行了初步模拟,但基于Ring效应获

取气溶胶信息的研究较为少见.
本文开展了利用地基 MAXＧDOAS观测的大气Ring效应获取气溶胶光学特性(光学厚度和非对称因

子)的研究,基于合肥科学岛的地基 MAXＧDOAS仪器对 Ring效应进行观测,通过光谱解析获取了差分

Ring效应强度,利用查表法获取了气溶胶光学厚度和非对称因子信息,并将反演结果与太阳光度计观测结

果进行了对比.

２　实验原理和反演算法
２．１　实验原理和观测

实验地点位于合肥西北郊区科学岛,在晴朗无云天气下观测,时间分别为２０１３年１０月１１日(高气溶

胶)和１０月１３日(低气溶胶),实验仪器有二维 MAXＧDOAS系统和太阳光度计CE３１８.二维 MAXＧDOAS
系统(图１)能够通过改变望远镜指向获取不同方向的测量光谱[１４],利用DOAS方法解析光谱可以获取测量

光谱的Ring效应强度,即拉曼散射概率(RSP).在采用DOAS方法获取RSP时,需要选定一条参考光谱,
反演结果即为测量角度的RSP与参考谱RSP之差,称之为差分拉曼散射概率(dRSP).太阳光度计通过观测不

同方向的天空辐射强度可以获取准确的气溶胶光学参量,在实验中可为MAXＧDOAS反演结果提供对比验证.

２．２　基于Ring效应反演气溶胶光学参数的算法

通过观测和模型相结合,利用 McArtim模型对地基被动DOAS观测到的Ring效应进行模拟,分析

Ring效应在不同大气状态和观测姿态下对气溶胶光学参量的敏感性,从而确定反演关键参数和最佳测量方
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图１ MAXＧDOAS系统结构示意图

Fig．１ StructuraldiagramofMAXＧDOASsystem

法[１０].基于敏感性分析结果对大气气溶胶状态进行参量化假设,通过设置不同参量可以获取不同气溶胶状

态,代入模型可以得到不同气溶胶条件下的Ring效应强度.将模拟结果与测量结果相比,通过最小化过程

即可获取与真实大气状态最符合的气溶胶光学参量[１５],具体算法如图２所示.

图２ 基于 MAXＧDOAS观测Ring效应的气溶胶光学参量反演示意图

Fig．２ SchematicofaerosolopticalparameterinversionbasedonRingeffectobservedbyMAXＧDOAS

　　气溶胶光学参量主要有气溶胶光学厚度(AOD)、气溶胶边界层高度(BH)、单次散射反照率(SSA)、非
对称因子(AF)等.图３所示为固定太阳天顶角(SZA)时平纬圈扫描下RSP对AOD和BH的敏感性.为

提高运算效率,在模拟中选取反演波段(３３７~３７０nm)的中心波长为３５０nm.考虑到中国城市地区大气气

溶胶含量较高且近地面污染严重,低仰角的吸收光程多位于近地面,因此选取仰角为６°进行观测和模拟,同
时通过增加模拟中的光子数来提高模型结果的稳定性.模拟结果表明:平纬圈观测中RSP对AOD十分敏感

且在不同方位角的敏感性存在差异,RSP一般随AOD的增加而减小,这主要是因为随着气溶胶的增多,大气瑞

利散射减少而米散射增加,发生转动拉曼散射的概率降低[１６].在望远镜指向和太阳方向一致时Ring效应对低

气溶胶最为敏感,AOD从０增加到０．０５时RSP变化１９．６％;两者方向相差约９０°时对中等气溶胶敏感,AOD从

０．２增加到０．５时RSP变化１８．４％,在高气溶胶下不是十分敏感.边界层高度敏感性研究表明RSP随气溶胶

BH增加而增大,但是在BH超过１km后变化较小,本文固定气溶胶BH为１km.

　　在平纬圈扫描模式下对AF和SSA进行灵敏度分析.由图４可知:多方位角扫描方式下RSP随AF的

增加而增大,在相对方位角(SRAA)较大时RSP对AF最为敏感[１０];各方位角RSP基本不随SSA发生变

化,因此RSP对SSA不敏感.此外,地表反照率对RSP的影响较小,因此在模型输入中假设边界层高度不

变(１km),同时固定SSA为１,地表反照率为０．０５.

　　由上述分析可知平纬圈扫描模式下AOD和AF对RSP影响较大,因此可以利用平纬圈测量方式下获

取的RSP对两者进行反演.假设稳定大气条件下气溶胶在边界内均匀分布,利用模型建立查找表即可获取

不同AOD和AF对应的大气气溶胶状态.根据表１参数设置并基于模拟可以获取不同大气状态下的RSP

０７０１００１Ｇ３
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图３ ３５０nm处RSP的敏感性(SZA为５０°,SSA为１,AF为０．７２,地表反照率为０．０５).(a)对气溶胶光学厚度的敏感性

(假设BH为１km且在边界层内气溶胶均匀分布);(b)对边界层高度的敏感性(AOD为０．２)

Fig．３ SensitivityofRSPat３５０nm SZAis５０° SSAis１ AFis０敭７２ surfacealbedois０敭０５ 敭 a Sensitivitytoaerosolopticaldepth

 supposethatBHis１kmandaerosolhasuniformdistributioninboundarylayer   b sensitivitytoboundaryheight AODis０敭２ 

图４ ３５０nm处RSP对(a)非对称因子和(b)单次散射反照率的敏感性(假设BH为１km且在边界层内气溶胶均匀分布,

AOD为０．２,SZA为５０°,SSA为１,AF为０．７２,地表反照率为０．０５)

Fig．４ SensitivityofRSPat３５０nmto a asymmetryfactorand b singlescatteringalbdo AODis０敭２ SZAsi５０° 
SSAis１ AFis０敭７２ surfacealbedois０敭０５ supposethatBHis１kmandaerosolhasuniformdistributioninboundarylayer 

值.对测量值和模拟值进行最小化可以获取最优化结果并重建真实大气状态,采用的公式为

χ２＝∑
n

i＝１

PRS,meas(i)－PRS,simu(i)
σRSP,meas(i)

é

ë
êê

ù

û
úú

２

, (１)

式中PRS,meas(i)和PRS,simu(i)分别为第i个方位角测量以及查找表中模拟的RSP绝对值,σRSP,meas(i)为第i
个方位角的测量误差,χ２ 为代价函数,n 表示平纬圈扫描中相对方位角的个数.

表１ McArtim模型的输入参数

Table１ InputparametersofMcArtimmodel

Parameter Value
SZA Measurementresult
SRAA Measurementresult
AF ０．６２Ｇ０．７６,stepsizeof０．０２
SSA １
Albedo ０．０５

Photonnumber １０６

AOD ０Ｇ２．０,stepsizeof０．０２
Weightingfunction １

BH/km １
Freetroposphericheight/km ５

Tracegasprofile O４USstandardatmosphere
Wavelength/nm ３５０
Elevationangle/(°) ６,９０
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３　实验结果和分析
３．１　光谱反演

利用DOAS方法对测量光谱进行处理,反演软件采用 WinDOAS[１７],选取３３７~３７０nm波段反演获取

差分Ring效应强度dRSP.反演气体包含二氧化氮(NO２)(２９８K,vanDaele),O４(２９６K,Hermans),臭氧

(O３,２２３K,Bogumil),HCHO(２９７K,Meller)[１８Ｇ２０]和Ring结构.在反演中将Ring效应作为一种伪吸收

气体,其差分吸收截面通过 Wagner等[１０]的方法计算得到.参考谱选择２０１３年１１月２９日中午时段的天顶

光谱(RSP为６．２５×１０－２).图５所示为２０１３年１０月１３日１０:１４时刻１８６°方位角的反演结果,其中相对参

考谱的差分Ring效应强度dRSP为－２．３０×１０－２,绝对RSP为差分Ring效应强度和参考谱Ring效应强度

之和(３．７７×１０－２).反演残差为１．９９×１０－３,主要来源于噪声和未知结构.

图５ 测量光谱拟合过程示例

Fig．５ Fittingexampleofmeasurementspectrum

３．２　AOD和AF反演以及和太阳光度计对比

敏感性研究(图３和图４)结果表明AOD和AF对方位角变化较为敏感,因此选取平纬圈扫描方式对两

者进行观测,结果如图６所示.根据第３．１节所述方法对测量光谱进行反演,以２０１３年１０月１３日平纬圈

扫描(SZA 为４４．９°)结果为例,研究气溶胶水平不均匀性对反演的影响,将相对方位角分为４部分:
－１８０°~０°,０°~８０°,８０°~１８０°,－１８０°~１８０°.为了研究反演对AF的敏感性,每次反演选出４个较为接近

的AF值和相应的AOD值.残差定义为测量和模拟的RSP之差(图６),并用均方根误差(RMSE)表示模拟

值和测量值之间的接近程度.由图６可知,相对方位角为－１８０°~０°,０°~８０°,８０°~１８０°时最优化反演结果

各不相同,这是由气溶胶的水平不均匀性引起的[１２].整圈反演中AF为０．６８时模拟结果与测量结果最为接

近,故反演结果选AF为０．６８.MAXＧDOAS反演结果(AF为０．６８)与太阳光度计观测结果(AF为０．６９)差
别较小,验证了该方法的准确性.

为进一步验证该方法在不同大气条件下的适用性,将二维 MAXＧDOAS反演的气溶胶光学参量(AOD,
AF)结果与太阳光度计观测结果进行对比,发现在高低两种气溶胶条件下两者一致性较好,如图７所示,这
表明基于地基 MAXＧDOAS观测的大气Ring效应反演AF是可行的.在模拟中,RSP结果相对太阳相对方

位角是对称的,因此在后续研究中可只进行单侧测量,以增加光谱的时间分辨率并减小气溶胶的水平不均匀

性对反演的影响.

０７０１００１Ｇ５
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图６ 测量得到的RSP和利用查表法(LUT)模拟得到的４个不同AF条件下在不同SRAA范围内的最优化RSP结果.
(a)－１８０°~０°;(b)０°~８０°;(c)８０°~１８０°;(d)－１８０°~１８０°

Fig．６ MeasuredRSPandsimulatedRSPthatisthebestfitindifferentSRAArangeswith
lookＧuptable LUT forfourdifferentAFs敭 a －１８０°Ｇ０°  b ０°Ｇ８０°  c ８０°Ｇ１８０°  d －１８０°Ｇ１８０°

图７ ２DMAXＧDOAS和CE３１８太阳光度计测量的AOD和AF对比.(a)２０１３年１０月１３日,低气溶胶

(黄色区域表示反演示例所用的时间段);(b)２０１３年１０月１１日,高气溶胶

Fig．７ ComparisonofAODandAFresultsfrom２DMAXＧDOASandsunphotometerCE３１８敭

 a LowaerosolonOctober１３ ２０１３ yellowshadingrepresentsthetimeperiodusedforexampleinFig敭６  

 b highaerosolonOctober１１ ２０１３

４　结　　论
针对气溶胶光学参数难以获取的问题,提出了一种利用地基MAXＧDOAS观测大气Ring效应反演气溶

胶光学特性(AOD,AF)的新方法.通过 McArtim模型研究了Ring效应在不同大气条件和观测姿态下对
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气溶胶光学特性的敏感性,确定了反演关键参数和最佳测量方法,建立了基于参量化查表方法的反演模式以

及基于代价函数循环迭代的反演算法,根据测量需求选取多方位角扫描方式.开展外场实验,在不同大气气

溶胶含量下利用二维地基MAXＧDOAS对Ring效应进行了观测,结合模型和算法反演获取了气溶胶光学参

量(AOD,AF)并与太阳光度计观测结果进行了对比,两者一致性较好.研究表明利用地基 MAXＧDOAS观

测的大气Ring效应可以反演更多的气溶胶光学参数.该方法拓展了被动DOAS在反演气溶胶光学特性方

面的应用,并可为准确估算气溶胶的辐射强迫提供观测数据.

致谢　感谢德国马普化学研究所ThomasWagner教授在模型使用和数据反演方面给予的指导,感谢中国

科学院安徽光学精密机械研究所大气光学中心王珍珠老师在太阳光度计结果反演方面给予的帮助.
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