
第３９卷　第２期 光　学　学　报 Vol．３９,No．２
２０１９年２月 ActaOpticaSinica February,２０１９

　　收稿日期:２０１８Ｇ０７Ｇ１９;修回日期:２０１８Ｇ０９Ｇ０３;录用日期:２０１８Ｇ１０Ｇ０８
基金项目:国家自然科学基金重点项目(４１５３０６４４)

　∗EＧmail:phxie＠aiofm．ac．cn;∗∗EＧmail:jxu＠aiofm．ac．cn
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摘要　基于近红外被动差分吸收光谱技术(IRＧDOAS)反演了大气中水汽柱浓度.从 Hitran数据库中获取高分辨

率截面,利用Voigt线型进行不同温压条件下的线性展宽,获得不同反演吸收截面.以仰角为９０°的光谱作为参考

谱,对光谱进行反演,获取垂直柱浓度.通过与太阳光度计(CEＧ３１８)进行对比发现,结果具有很好的趋势一致性,

线性相关系数为０．９９,且IRＧDOAS的反演值与CEＧ３１８结果的差值在IRＧDOAS反演误差范围内.将其应用于水

汽斜柱浓度的空间分布获取发现,垂直方向水汽斜柱浓度随仰角的变化呈梯度变化,水平方向水汽斜柱浓度随观

测方位角的变化几乎不变,分布均匀.
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Abstract　Theatmosphericwatervaporcolumndensityisretrievedbasedonnearinfraredpassivedifferentialoptical
absorptionspectroscopytechnique IRＧDOAS 敭ThehighＧresolutioncrosssectionsareobtainedfromtheHirtran
databaseandVoigtprofilesareusedforlinearbroadeningunderdifferenttemperatureandpressureconditionsto
obtaineddifferentinversionabsorptioncrosssection敭Thespectrawithelevationangleof９０°isselectedasreference
spectratoretrieveH２Ocolumntoobtaintheverticalcolumndensity敭Comparedwithsolarphotometer CEＧ３１８  it
isfoundthattheresultsareingoodtrendconsistencywithIRＧDOAS andthelinearcorrelationcoefficientis０敭９９敭
ThedifferencesbetweeninversionvaluesofIRＧDOASandCEＧ３１８arewithintherangeofinversionerrorofIRＧ
DOAS敭Itisfoundthattheslantcolumndensityofwatervaporinverticaldirectionvariesgradientlywithelevation
angle whiletheslantcolumndensityofwatervaporinhorizontaldirectionnearlyuniform withobservation
azimuth andthedistributionisuniform敭
Keywords　atmospheric optics nearＧinfrared differential optical absorption spectroscopy water vapor
measurement opticalremotesensing environmentalpollutionmonitoring spatialdistributionofwatervapor
OCIScodes　０１０敭０２８０ ０１０敭７３４０ ０１０敭１０３０ ０１０敭１２８０

１　引　　言

水汽是最重要的自然温室气体,是温室效应的

最大贡献者.其大气浓度随着温度的增加而剧烈增

长,大 气 中 增 加 的 水 分 会 更 进 一 步 加 剧 气 候 变

化[１Ｇ３];同时,水汽也是云形成的重要驱动力,在许多
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化学反应中也发挥了重要作用[４].在全球范围内,
对水的时空演变及变化趋势的分析,对于提高人类

对地球气候系统的认识至关重要.国际上也一直在

提高 评 估 水 汽 测 量 值 水 平,例 如 世 界 气 象 组 织

(WMO)气候研究计划中的GEWEX(GlobalEnergy
andWaterExchanges)水汽评估项目(http:∥gewexＧ
vap．org)[４].与大多数其他温室气体相反,大气中水

汽分布与高度密切相关,其中约９９％的水汽集中在

１０~１２km以下,７５％的水汽分布在４km以下,大约

５０％的水汽分布在２km以下.因此测量大气中各种

空间和时间尺度上的水汽是十分必要的[５].
目前水 汽 测 量 主 要 有 探 空,全 球 定 位 系 统

(GPS),傅里叶变换红外(FTIR),Cimel和星载遥

感系 统.地 基 主 要 有 GPS 观 测 及 太 阳 光 度 计

(CEＧ３１８).遥测最主要的方式是星载及机载.星

载水柱浓度数据连续,覆盖范围广,可获得全球范围

内水汽影响[６Ｇ７]及演变趋势[８Ｇ１１],可为全球气候变化

预测提供可靠依据.星载 GOME,SCIAMACHY
及 GOMEＧ２都在红外波段对水进行测量反演.近

期,Beirle等[４]对三颗卫星的水汽反演进行了误差

校正,以研究近２０年的水汽Ｇ时间演变规律.机载

差分雷达及机载腔衰荡技术具有高时间分辨率,利
用这两种技术已获得水垂直廓线及体积混合比[１２].
各类仪器使用的是不同类型的传感器,这些观测系

统并不能直接进行对比[１３Ｇ１４].而大气成分和变化检

测网络(NDACC)及总碳柱观测网络(TCCON)进
行的地基光谱测量可以提供高度准确的大气透射光

谱,因此可将其作为水汽测量的参考标准[１４].
近年来,被动差分吸收光谱技术(DOAS)发展

迅速,不仅被应用到紫外波段强吸收大气成分SO２、

NO２ 和O３ 等多种气体及气溶胶的实时测量,而且

拓展到红外波段CO２、CH４、H２O 和 N２O 等的测

量.星 载 SCIAMACH 实 现 了 红 外 波 段 CO２、

H２O、NO和CH４等整层柱浓度测量[１５],不莱梅大

学、波茨坦亥姆霍兹中心及德国地质科学研究中心

联合开发的甲烷机载成像仪器(MAMAP)实现了

CO２ 和CH４ 的源通量计算[１６Ｇ１７].就大气中水汽测

量而言,Platt等[１８]利用SCIAMACHY 和 GOMEＧ
２收集的光谱,使用DOAS方法反演获得相似精度

的陆地及海洋水汽总浓度柱.孙友文等[１９]利用自

主研发的红外DOAS仪器对环境水汽进行测量,并
与 NDIRＧ６０i数据对比,一致性大于０．９３.刘进

等[２０]利用地基 MAXＧDOAS系统对水汽总柱浓度

进行 了 测 量,且 与 CEＧ３１８仪 器 对 比 趋 势 一 致.

Christoph等[２１]首次利用可见光波段DOAS测得了

火山烟羽中的水汽.虽然利用DOAS方法进行大

气水汽测量的研究一直进行,但国内利用该方法测

量水汽的研究相对较少,主要是因为水汽在大气环

境中分布不稳定,与温度压强变化关系密切,密度大

且易饱和.
本文利用近红外DOAS(IRＧDOAS)对环境大

气中的水汽柱浓度进行测量,将仰角为９０°的光谱

作为参考谱,通过多截面参与拟合,获得水汽斜柱浓

度,再通过几何矫正获得垂直柱浓度.相对单截面

而言,多截面拟合不仅起到了温压修正的作用,还提

高了反演精度.本文为利用IRＧDOAS技术测量

CO２、CH４、CO等气体的温压修正及反演精度的提

高提供了新思路新方法.

２　基本原理

２．１　水汽吸收截面获取

由于在红外波段不能直接获取实验室高分辨率

光谱,本课题组从 Hitran数据库中获得１５９０~
１６２０nm波段水汽吸收截面,如图１(a)所示,对其

进行Viogt线型展宽以获得吸收截面.Viogt线型

由压力及多普勒展宽共同作用,其表达式为[２２]
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,P 为实际大气压,P０为参考大气压,M

为水汽分子的质量;x 为波数ϑ 与每条吸收线的中

心波数ϑ０ 的函数x＝
ϑ－ϑ０
γD

(ln２)１/２.按照以上要

求,根据Hitran获得的水汽吸收线,计算获得T＝
２９６K,P＝１０１．３２５kPa的高分辨率水汽吸收截面,
如图１(b)所示.再将获得的参考截面与光谱仪的

仪器函数曲线[图１(c)]进行卷积,获得有效吸收截

面[图１(d)].
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图１ H２O截面的获取示意图.(a)Hitran数据库水汽吸收截面;(b)经过Viogt线型变化的水汽吸收截面;

(c)光谱仪仪器函数曲线;(d)水汽有效吸收截面

Fig．１SchematicofAcquisitionofH２Ocrosssection敭 a WatervaporabsorptioncrossＧsectioninHitrandatabase  b 
watervaporabsorptioncrossＧsectionwithViogtlinetypechange  c instrumentfunctionofspectrometer  d 
　　　　　　　　effectiveabsorptioncrossＧsectionofH２Oatwavelengthband１５９０~１６２０nm

２．２　近红外DOAS原理

被动DOAS是以太阳光为光源,通过滤波等方

法去除由气体分子造成的瑞利散射、拉曼散射及气

溶胶散射等的影响,将大气中分子吸收的高频部分

提取出来获得气体吸收的光学厚度 OD,再与分子

截面进行最小二乘拟合,即测量值与模拟值对数差

值最小,获得柱浓度信息.光学厚度表达式为[１６Ｇ１７]

AOD＝∑
n

i
σi(λ)CiL, (２)

式中,σi(λ)为第i种气体的吸收截面,Ci 为第i种

气体的浓度,L 为光程.最小二乘拟合的表达式为

|InIi,M(λ,pf)－InIi,R(λ)|２＝|δi|２ →min,
(３)

式中,Ii,M表示第i种气体的测量光谱,Ii,R表示第i
种气体的参考光谱,δi 表示反演误差的均方根,λ表

示反演波段,pf表示拟合参数.

２．３　水汽探测上限确定

水汽在大气中含量十分丰富,水汽体积混合比

X(H２O)取值范围为０．１％~４％,对于利用DOAS
测量水汽,饱和吸收会带来极大反演误差.为确保

反演过程在线性范围内,首先需确定水汽饱和吸收

上限.DOAS在实际应用中的线性适用 范 围 为

In(I０/I)≤０．７[２３],则吸收上限 Nmax＝０．７/σL,σ
为吸收截面.如图１(d)所示,水汽吸收截面在T＝
２７６K、P＝１０１．３２５kPa、１５９０~１６２０nm 波段,在

１５９４．３nm处有最大吸收截面２．５×１０－２５cm２.假

设吸收光程为１m,则Nmax＝２．９×１０２８mg/cm２,则
任意光程吸收上限Nmax＝(４．７４８×１０７/L)mg/m３.
而９９％ 的 水 汽 集 中 在 １０km 以 下,取 光 程 为

１０km.理论值Nmax＝４．７４８×１０３mg/m３.大气中

X(H２O)取值范围为０．１％~４％,取最大值４％(并非

饱和浓度),则计算的最大值N＝２．８１６×１０３mg/m３,
小于理论值 Nmax＝４．７４８×１０３ mg/m３,即可利用

DOAS进行水汽柱浓度计算.考虑到水汽受温度

压强影响较大.实际上水汽吸收饱和时,计算的最

大值 N 的取值范围为２．８１６×１０３~４．７４８×１０３

mg/m３,即达到饱和时的测量值与理论值接近.因

此,水汽反演过程中需考虑饱和吸收带来的影响.
在不同海拔高度对应的温度压强条件下,对水

汽吸收进行了饱和吸收模拟,以１５９２nm处吸收峰

(１５９０~１６２０nm波段最强吸收峰)饱和为标准,选
取０~１０km海拔高度对应的温度压强数据,如表１
所示.在温度和压强相同时,X(H２O)与光程的关

系如图２所示;X(H２O)与光程相同的情况下,同一

０２０１００１Ｇ３
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海拔高度处的温度压强与水汽吸收的关系如图３所

示.由图２可知,温度为２９６K,压强为１０１．３２５kPa
时,光程L 与X(H２O)呈负相关.水汽主要集中在

近地面１０km范围内,因此只要X(H２O)比图１中

任一光程所对应的X(H２O)小,就不会饱和.如图

３所示,取大气中水汽含量X(H２O)的最大值４％,
以X(H２O)取最大值时的饱和光程６km作为L 的

值,取不同海拔高度的温压值,获得水汽在１５９０~
１６２０nm波段的吸收.如图３中的插图所示,吸收

峰位于１６００．８nm处,随着海拔的增长,水汽吸收逐

渐变小,０km处的吸收几乎是１０km处的两倍,因此

在不同高度使用不同水汽吸收截面会使反演值更接

近真实值.综上,本研究使用０．５,３,６km三个海拔高

度处的水汽吸收截面进行水汽柱浓度(VCD,文中用

V 表示)及斜柱浓度(SCD,文中用S 表示)反演.
表１ 不同海拔高度对应的温度及压强

Table１ Correspondingtemperatureandpressureat

differentaltitudes

Number Altitude/km Temperature/K Pressure/kPa

１ ０ ２９６ １０１．３２５
２ ０．５ ２９３ ９５．４５８３
３ １ ２９０ ８９．８６５１
４ １．５ ２８７ ８４．５４５６
５ ２ ２８４ ７９．４７９３
６ ３ ２７８ ７０．０８６５
７ ４ ２７２ ６５．７３９７
８ ５ ２６６ ６１．６０５６
９ ６ ２６０ ５３．９９４１
１０ ７ ２５４ ４７．１４６５
１１ ８ ２４８ ４１．０３１６
１２ ９ ２４２ ３５．５７０１
１３ １０ ２３６ ２６．４０５３

图２ T＝２９６K,P＝１０１．３２５kPa,水汽达到饱和

吸收时,XH２O与光程L 的关系曲线

Fig．２RelationshipcurvebetweenX H２O andL with

watervaporreachingsaturatedabsorption T＝
　　　　２９６KandP＝１０１敭３２５kPa

图３ 不同温度对水汽吸收的影响

Fig．３ Effectoftemperatureonwatervaporabsorption

３　实验装置

如图４(a)所示,实验系统包括二维转台、光纤

及光谱采集存储系统.通过软件控制二维转台携带

望远镜对目标物体和目标方向进行光谱采集,光通

过８m长光纤,进入光谱仪,通过USB接口将信号

数据存储到计算机上.光谱仪采用英国 Andor公

司的３０３i型光谱仪和InGaSn探测器.在进行光谱

采集时,二维转台控制转速,间隔为１°,获取不同水

平方向及垂直方向的光谱.实验装置如图４(b)所
示,分室内与室外两部分:室内为光谱仪、CCD、计算

机及各种电源,室内温度控制在２５℃以内;室外为

二维转台及望远镜.室内室外通过二维转台电源及

光纤连接.

图４ 仪器装置.(a)系统实验装置图;(b)室内室外的

装置分布

Fig．４Instrumentdevices敭 a Systematicexperimental
devicediagram  b distributionofindoorand
　　　　　　　outdoordevices

０２０１００１Ｇ４
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４　实验结果及分析

４．１　光谱采集

仪器安装在安徽省合肥市科学岛综合楼楼顶,
高度约为１５m,经度为１１７．１７０°,纬度为３１．９０４°.
太阳散射光经大气进入望远镜,再通过８m 长光

纤,传输到光谱仪进行光栅分光,通过数据传输线进

入计算机,将光谱保存起来,再通过自编软件对光谱

进行筛选.本课题组采用２０１８年３月１４日—１６
日采集的光谱,天气晴朗无云,选取光强大于２００００
的光谱.

４．２　光谱反演

４．２．１　不同温压反演截面获取

选取１５９０~１６２０nm为水汽反演波段,因该波

段还有 CO２ 吸 收,为 扣 除 干 扰 气 体 的 影 响,从

Hitran数据库中同时获取水汽及CO２ 的吸收截面.
通过由多普勒展宽及压力展宽共同作用的Voigt线

型对水汽及CO２ 的吸收截面进行线性展宽,并且与

仪 器 函 数 进 行 卷 积,获 取 P＝９５．４５８３kPa/T＝
２９３K,P ＝ ７０．０８６５ kPa/T ＝ ２７８ K,P ＝
５３．９９４１kPa/T＝２６０K 的水汽及 CO２ 的吸收截

面,如图５所示.

图５ 三种不同条件下水汽及CO２ 的吸收截面曲线

Fig．５ AbsorptioncrossＧsectioncurvesofwatervaporandCO２underthreedifferentconditions

４．２．２　光谱反演

取３月１６日中午１２:００的一条仰角９０°光谱作

为参考谱,选取１３:００仰角为１０°的光谱作为测量谱

进行反演.图６所示为DOAS反演结果,以９０°对
应的 光 谱 为 参 考 谱 反 演 １０°光 谱 的 结 果,获 得

ΔS１０－９０(H２O)＝１．７６×１０２３molecule/cm２,根据

ΔS＝Sα －S９０＝
１
sinα－１
æ

è
ç

ö

ø
÷V, (４)

可得V１０(H２O)＝３．６９８×１０２２molecule/cm２.水汽

柱浓度在气 象 学 上 以 g/cm２为 单 位,１g/cm２≈
３．３×１０２２ molecule/cm２,所 测 水 汽 柱 浓 度 约 为

１．１２g/cm２.由CEＧ３１８数据可得,１３:００的水汽柱

浓度为１．５g/cm２,即IRＧDOAS所测结果比CEＧ３１８
低,二者差值在IRＧDOAS反演误差范围内,水汽柱

浓度误差在４×１０２１~１０×１０２１molecule/cm２量级,
即０．１２~０．３g/cm２.

４．２．３　IRＧDOAS与CEＧ３１８的数据对比

将２０１８年３月１４日—１６日 这 三 天 的IRＧ
DOAS的水汽观测数据与 CEＧ３１８的进行比对.

CEＧ３１８安装在IRＧDOAS仪器旁边.由于CEＧ３１８
数据点比较少,所以从IRＧDOAS测量的数据中,选
取CEＧ３１８数据附近时间段±５min内测得的数据

平均值与CEＧ３１８数据进行对比.比对结果如图７
所示,可以看出两者具有很好的趋势一致性,且线性

相关系数R２ 为０．９９,如图８所示.但IRＧDOAS的

数据值总体比 CEＧ３１８的低,差值在误差范围内.
同时,从图７黑色方框部分可以看出,IRＧDOAS的

数据与CEＧ３１８的逐渐偏离,主要是因为IRＧDOAS
系统不能跟踪太阳光,在１７:００之后,仪器接收的太

阳光强变弱,噪声相对变强,反演效果较其他时间段

变差,差异变大.
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图６ IRＧDOAS反演水汽光谱示例

Fig．６ ExampleofH２OretrievebyIRＧDOAS

图７ IRＧDOAS与CEＧ３１８水汽反演结果对比

Fig．７ Comparisonofretrievalresultsbetween
IRＧDOASandCEＧ３１８

４．２．４　水汽斜柱浓度的空间分布

将２０１８年３月１４—１６日测得的光谱按仰角分

类,将各仰角对应的水平角的测量值取平均,获得各

仰角的S (H２O),如图９所示.仰角方向S (H２O)

呈梯度分布,因S (H２O)与仰角有关,所以将１/sinα
曲线图与S (H２O)在各个仰角的分布作比对,发现

当仰角小于３°时,两者趋势相差较大,即在仰角较

低时,不能按照(７)式获取V (H２O),否则会出现较

大误差.
以２０１８年３月１６日所得光谱为例,获得水汽

斜柱浓度的空间分布.１６日光谱采集时间为１４:００
~１６:３０,方位角取１°~１００°,仰角取０°~２０°,获取

图８ IRＧDOAS与CEＧ３１８的观测数据的线性相关性

Fig．８ Linearcorrelationofobservationdatabetween
IRＧDOASandCEＧ３１８

各个方向的S (H２O),如图９所示,光谱获取环境

内没有水汽排放源,故在水平方向,各个方位角水汽

分布较均匀,框图内值比周围低,主要是因为距离该

角度方向约２０m处有建筑遮挡.垂直方向的水汽

斜柱浓度随仰角的增加呈梯度变化,仰角每增加

１°,相应的ΔS(H２O)值稳定在一个常数附近,约为

(２±０．２０)×１０２２ molecule/cm２.此增量与每天天

气状况有关,对于特定的某一天而言,该梯度变量在

一常数附近波动;对于不同天气状况和不同日期,该
值没有相关性.

５　结　　论

大气中水汽含量的剧烈变化会影响气候变化,
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图９ S (H２O)和１/sinα曲线

Fig．９ CurvesofS H２O and１ sinα

图１０ S (H２O)在各个方位角方向上的分布

Fig．１０ DistributionofS H２O invarious
azimuthdirections

水汽含量是大气稳定性的重要指标.然而在红外波

段水汽受温度气压及地理环境影响较大,难以实现

水汽浓度的精确测量.在DOAS基础上,使用三个

不同温压条件下的 H２O吸收截面对DOAS进行温

压修正,使得反演结果更接近真实值.通过与CEＧ
３１８的结果进行对比,验证了该方法的可行性,不仅

与CEＧ３１８的结果有较好的趋势一致性,同时具有

很高的线性相关度(０．９９).将该方法应用到水汽斜

柱浓度的空间分布获取时发现,水平方向水汽斜柱

浓度几乎不随观测方位角的变化而变化,同一仰角

不同方位角方向上水汽分布均匀,说明周围环境中

没有水汽排放源;随仰角增加水汽斜柱浓度呈梯度

变化,除低仰角外(小于３°),其余仰角处水汽斜柱

浓度与光传输路径几何近似１/sinα 的变化规律较

一致.
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