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摘要　研究一种基于机载和车载被动差分吸收光谱(DOAS)技术测量大气污染气体排放通量的光学遥测方法.利

用机载成像光谱仪和车载DOAS光谱仪对工业区进行同步走航观测,利用光谱反演获得区域 NO２垂直柱浓度分

布情况及扩散趋势,然后根据实时风场数据,结合NOx在大气中的衰减模型,推导出NOx 衰减情况及氮氧化物各

成分占比,进而获得污染源NOx 的排放通量.所提方法修正了 NOx 在大气中的衰变,计算了该工业园区电厂和

钢厂的NOx排放通量分别为３．３３３１×１０２４molecules－１和２．６１３８×１０２４molecules－１.结果表明:机载和车载观

测结果的一致性较好,与未经修正 NOx 衰变获得的排放通量相比,所提方法获得的排放通量精度提高了约５％~
２０％.与车载或机载独立观测方式相比,所提方法结合了机载扫描范围大和车载探测空间分辨率高的优点,更有

利于对污染扩散趋势的掌握,提高了探测精度.
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Abstract　Inthisstudy anopticaltelemetrymethodbasedonairborneandvehicularpassivedifferentialoptical
absorptionspectroscopy DOAS technologytomeasuretheemissionfluxofatmosphericpollutiongasisstudied敭
ThismethoduseanairborneimagingspectrometerandvehicularDOASspectrometertosynchronouslyobserve
navigationwithinanindustrialarea敭ThedistributionanddiffusiontrendofNO２verticalcolumnconcentrationin
thisregionaredetectedthroughspectralinversion敭ByutilizingtherealＧtimewindfielddataandattenuationmodelof
NOxintheatmosphere theNOxattenuationandtheproportionofeachcomponentofnitrogenoxidesarederived 
andthustheemissionfluxofpollutionsourceNOxisobtained敭TheNOxattenuationintheatmosphereiscorrected
byusingtheproposedmethod敭TheNOxemissionfluxesofthepowerandsteelplantintheindustrialparkare
calculatedtobe３敭３３３１×１０２４ molecule s－１and２敭６１３８×１０２４ molecule s－１ respectively敭Theresultsshowa
consistencyinairborneandvehicularobservations敭Comparedwiththeemissionfluxcomputedbytheuncorrected
NOx attenuation theemissionfluxaccuracyofproposed methodhassignificantlyimprovedby５％ＧＧ２０％敭
Comparedwiththevehicleorairborneindependentobservationmethod proposedmethodcombinetheadvantagesof
largescanningrangeforairbornedetectionandhighspectralresolutionforvehicledetection whichisconducivein
trackingpollutiondiffusionandcanimprovethedetectionaccuracy敭
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１　引　　言

差分吸收光谱(DOAS)技术是一种对大气污染

监测研究的有效手段,对于评估和预测特定区域的

空气质量和污染程度具有重要作用[１].目前,基于

DOAS开发的机载和车载DOAS技术实现了对多

种污染源的监测,包括对电厂排放的SO２、NO２烟羽

的评估[２],火山烟羽中SO２、BrO的排放检测[３]以及

城市群NO２、SO２排放总量的量化[４]等.污染源污

染气体的排放通量是大气污染检测重要的量化指标

之一,研究排放通量对量化人为或自然排放源对大

气环境的影响具有重要参考价值.
国内外研究机构利用DOAS系统对污染源排

放情况进行了相关研究.Johansson等[５]利用移动

miniＧDOAS技术对墨西哥城的 NO２的排放通量进

行了检 测,并 首 次 利 用 移 动 DOAS对 城 市 群 的

HCHO排放通量进行了评估.Wang等[６]在上海

世博会期间利用移动DOAS对上海市区的NO２排
放通量进行了检测.Ibrahim等[７]利用车载 MAXＧ
DOAS技术对德国的曼海姆和路德维希港的 NOx

排放通量进行了评估.本实验组曾利用不同的

DOAS系统对大气痕量气体的分布和污染监测进

行了相关研究.Wu等[８]利用车载DOAS对石家庄

工厂源的NOx和SO２排放通量进行分析,研究中综

合考虑了风场和汽车移动速度对排放通量计算的影

响.张琼等[９]利用车载DOAS技术对京冀地区的

污染气体排放通量进行了评估,并用 OMI(Ozone
MonitoringInstrument)卫星数据对该区域污染气

体的大气寿命进行了计算和修正.刘进等[１０]利用

机载成像DOAS技术对唐山和天津区域范围的污

染气体进行检测,得到污染源的排放率和粗略定位,
证明了利用机载观测方式研究大气污染物的排放及

分布扩散趋势的可行性.
利用车载或机载DOAS技术对污染源的排放通

量进行评估的误差来源主要有两种,最主要的是风场

的影响,包括风速和风向的变化,其次是氮氧化物在

空气中的化学传输和寿命.之前的研究考虑了风场

和气体寿命等影响因素对大气污染物排放通量的影

响,但关于实时气体衰变对排放通量影响的研究缺乏

实时的监测和有效的数据支持,同时部分研究中关于

污染气体氮氧化物各成分占比清单缺乏实际测算.

本研究利用车载和机载光谱仪对污染区域进行

协同观测.车载便携式DOAS系统围绕污染源进

行移动闭环观测,获取每个观测点处的污染强度,同
时结合机载观测,获得当地 NO２浓度的衰变情况.
并利用氮氧化物在大气中的化学衰减模型以及风场

等信息,获取排放物中氮氧化物各成分(NO２,NO)
占比等辅助信息,以更好地获得面积源的排放通量,
这能对来自电厂、工厂等固定的污染源NO２和NOx

的排放通量实现更为精准的量化.

２　测量技术

２．１　测量系统组成

利用机载成像光谱仪与车载便携式光谱仪对污

染源排放区域进行综合立体观测.机载和车载成像

光谱仪作为被动DOAS技术的应用载体,主要以太

阳散射光为光源,利用光线传输路径上的气体分子

对太阳散射光的特征吸收,对目标气体进行定性、定
量的浓度探测.图１为车载和机载探测实验图,机
载成像DOAS系统由光谱采集单元、控制单元和定

位模块组成.控制单元主要为采集单元提供电源和

控制信号.光谱采集单元主要包括成像光谱仪、

CCD(电荷耦合器件)探测器以及镜头.实验中所用

的成像光谱仪的光谱范围为１９８~５００nm,光谱分

辨率为０．３８nm,视场角α为４１°,由于扫描带宽、空
间分辨率与飞机高度、视场角及CCD的空间维像元

有关,因此可获得对应的空间分辨率为４２m×
５０m.对于机载光谱仪采集单元,光谱仪通过探测

镜头完成天顶方向和天底方向上的光谱采集工作,
即分别实现参考谱和测量谱的测量,后由光纤将采

集的光信号传导至成像光谱仪中,经色散元件将辐

射源的电磁辐射分离到特定波长的区域,并在选定

的波段内进行强度测定,再由CCD将光信号转换为

电信号.最后由控制单元对定位模块的空间位置信

息和光谱采集单元的光谱信息进行匹配并存储.
车载便携式成像系统由光谱采集单元和 GPS

定位模块组成.其中GPS定位系统主要用于光谱

采集区域的定位和车辆速度的控制,光谱采集单元

由光谱仪、望远镜及采集工作台等组成.望远镜采

用的是直径为３０mm、焦距为６９mm 的凸透镜.
光谱仪采用的是海洋光谱仪(Maya２０００Pro),该光

谱 仪采用FFTＧCCD探测器,太阳散射光经大气吸

０５０１００２Ｇ２
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图１ 车载和机载探测示意图

Fig．１ Schematicofvehicleandairbornedetection

收和散射,通过镜头采集后,经光纤传导至光谱仪,
后由CCD转换为电信号,最后对其进行数据保存.
该光谱仪探测的波段范围为２６０~４２０nm,光谱分

辨率为０．５５nm,采集镜头视场角为０．３°.观测环境

为山地等复杂的实验环境,实验观测过程中采用车

载多轴DOAS观测方式,其光谱采集路径易受到建

筑物和植被等障碍物的影响.而天顶观测相比于多

轴DOAS观测,采样周期短、采样样本多、对测量设

备移动速度的要求较低;相比于车载 MAXＧDOAS
观测方式,天顶观测在采样频率和适用环境等方面

仍然具有优势.因此本次研究中的车载观测采用天

顶观测方式.

２．２　实验设置

２０１８年６月２３日—２４日,机载成像DOAS及

车载便携式成像实验在山东省石横镇地区及肥城城

区同步开展测量,图２为本实验测量区域.
图２中横向条纹轨迹为机载探测的部分巡航轨

迹线,主要对强污染源及其周围３０km×２０km区

域进行覆盖测量,飞行高度约为３km,飞行速度约

为１００ms－１,观测视场角α 为４１°.扫描带宽和

空间分辨率与飞机高度、视场角、CCD的空间维像

元有关,因此可获得４２m×５０m对应的空间分辨

率,成像幅宽约为２１７０m,光谱成像方式采用推扫

图２ 实验探测区域

Fig．２ Experimentaldetectionarea

方式.中心闭环区域为本次试验区域内围绕电厂及

钢铁厂的车载探测路线图.在车载实验过程中,为
了保证探测光强和光谱采集的可靠性,根据仪器的

探测范围,将光谱采集积分时间控制为５０ms,采集

平均次数控制为５０.同时考虑采样点的间隔和观

测 区 域 的 面 积,本 实 验 将 平 均 车 速 控 制 在

２０kmh－１以内.
为了与机载探测同步,同时获得较理想的光强,

机载和车载的测量时段选择为中午.在进行光谱拟

合前,先对采集的光谱进行暗电流校正和电子偏置

校正等处理.处理过程如图３所示,其中device
spec和MAYA１１３７４１表示对散射太阳光谱采集的

０５０１００２Ｇ３
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过程,由于光谱仪本身会存在系统噪声,因此需要在

实 验 测 量 前 对 系 统 暗 背 景 光 谱 进 行 标 定,

background代表预测量的暗背景,subt表示扣除暗

背景下实时采集光谱的过程,用于实现对测量光谱

辐亮度的修正,aggregate和filewriter表示对数据

的归类和存储,transmissionview表示对光谱数据

的可视化成图,以便于对光谱采集效果的评估和过

程控制,A、B为处理流程的级别.

图３ 光谱采集流程图

Fig．３ Flowchartofspectrumcollection

２．３　DOAS反演算法原理

对流层中,NO２主要采用 DOAS技术进行反

演.基于朗伯Ｇ比尔定律(LambertＧBeer′slaw),采
用DOAS探测大气中微量气体含量的基本思想是

从吸收光谱中分离出宽波段和窄波段的光谱结构,
得出分子窄带吸收造成的衰减.当光穿过大气层

时,由于气体的吸收和大气分子、气溶胶的散射作

用,透射光强衰减.根据朗伯Ｇ比尔定律,入射光经

一系列影响因子后的光强I(λ)为

I(λ)＝I０(λ)exp－L ∑
j

[σ′j(λ)cj]{ }{ }

exp－L ∑
j

[σj０(λ)cj]＋εR(λ)＋εM(λ){ }{ }

A(λ), (１)
式中:I０(λ)为波长λ 处的参考光强;L 为光程;cj

为各种大气痕量气体的柱浓度;εR(λ)和εM(λ)分别

为瑞利和米氏散射的消光截面;A(λ)为由仪器和大

气湍流引入的影响因子;σj０(λ)为由于瑞利散射和

米氏散射等造成的随波长慢变化部分的吸收截面;

σ′j(λ)为由于吸收波段等造成的随波长快变化部分

的吸收截面;j 为反演过程中第j 种吸收气体的

序号.
去除痕量气体的差分吸收结构,可得

I′０(λ)＝I０(λ)exp{－L{∑
j

[σj０(λ)cj]＋

εR(λ)＋εM(λ)} }A(λ), (２)

令

D′＝ln
I′０(λ)
I(λ)＝L∑

j
σ′j(λ)cj, (３)

式中:D′为差分光学厚度.由于实际反演过程中所

选的参 考 谱 为“洁 净”区 域 的 天 顶 谱,因 此 利 用

DOAS 技 术 所 评 估 的 浓 度 为 差 分 斜 柱 浓 度

(DSCD),将(３)式中的cj 分离可以得到 NO２的差

分斜柱浓度为DDSC.
由于光在大气传输的过程中会经过多次散射或

折射,为便于分析和评估,需将反演获得的 DSCD
转换为垂直柱浓度(VCD),即引入了大气质量因子

(AMF).AMF定义为沿光的平均散射路径,光学

厚度较薄的吸收气体的DSCD与VCD之比为

AMF＝
DDSC

DVC
. (４)

　　一般情况下,基于平行大气中理想光散射的假设,
利用太阳天顶角和观测方位角的几何关系评估

AMF[１１].由于本实验过程中的观测天顶角接近０°,且
观测区域的NO２含量较高,由几何关系获取的AMF误

差较大[１２],因此采用大气辐射传输模型SCIATRAN对

AMF进行仿真计算,主要参数设置如下:

１)辐射传输计算模式采用amf计算方式;

２)辐射传输类型为球形模式,可结合标量离散

纵坐标法进行计算;

３)线性吸收体廓线方案采用模型中６月北纬

３５°温湿压及痕量气体廓线信息;

４)模型几何设置中,利用地日光学几何模型,结
合实验中实时经纬度和时区时间获得太阳天顶角.

此外,在反演VCD过程中,需要考虑气溶胶和云

的影响.由于观测方向为竖直方向,气溶胶对观测的

影响比观测天顶角较大时的影响较小,且当天晴朗无

云,所以气溶胶对反演VCD的影响可以忽略[１３].

３　结果与分析

３．１　NO２光谱分析及拟合

利用QDOAS软件对天顶采集光谱进行分析

０５０１００２Ｇ４
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和反演,获取 NO２柱浓度,反演波段设置为３５６~
３７６nm,在该波段内,参与拟合的痕量气体包括

CH２O、NO２、O３、O４,分析前将该４种气体的高光

谱分辨率的吸收截面与仪器函数进行卷积处理,同

时拟合中也加入了由校正波长和狭缝函数生成的

ring谱来作为一种吸收气体的吸收截面.参考谱选

用同一时间段内远离观测区域且在上风向所获得的

洁净观测谱.详细设置如表１所示.
表１ 车载DOAS反演NO２光谱的参数

Table１ ParametersofvehicleDOASretrievalNO２spectrum

Parameter Species Specification

Wavelengthrange/nm ３５６ＧＧ３７６

Spectralcalibrationmethod Mercurylamp

Degreeofpolynomial ５

PseudoＧabsorber Ringspectrum

CH２O DatafromCalvertetal．,２０００,２７３K

Absorptioncrosssection
NO２ Datafrom Merienneetal．,１９９７,２２０K

O３ DatafromBogumiletal．,２００３,２４３K

O４ DatafromHermansetal．,２０１１,２９８K

　　光谱分析的输出结果为DSCD,经 AMF修正

后可得到观测点的痕量气体的 VCD.图４为在观

测路径上采集的一条NO２光谱反演实例,采集时间

为６月２３日１３:０９:０６,参考谱采用６月２３日

１３:１１:５６远离污染区域且在污染源上风向的观测点

所采集的较为洁净的观测谱.图４(a)为直接测量

光谱和参考光谱的光谱特征,图４(b)给出利用

DOAS技 术 拟 合 得 到 的 NO２ 分 子 浓 度 结 果

(１．４９×１０１６moleculecm－２),图４(c)给出经各吸

收截面拟合后光谱结构的剩余残差,为７．０５×
１０－４.通过表１所列出的吸收截面,反演获得的

NO２DSCD为１．４９×１０１６ moleculecm－２,对应的

拟合误差为１．４３５×１０１５moleculecm－２.经过光

谱分析和AMF修正,获得了整个车载观测路径上

反演 的 NO２的 VCD 和 偏 差,其 反 演 误 差 约 为

１１％~１６％.

图４ DOAS拟合效果图.(a)测量光谱结构;(b)NO２ 拟合差分吸收光学厚度;(c)拟合残余结构

Fig．４ DOASfittingdrawing敭 a Measurementspectralstructure  b NO２fittingdifferentialabsorptionopticaldepth 

 c fittingresiduals
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３．２　通量计算

３．２．１　NO２分布

为了获取污染源附近的NO２空间分布,将车载

所获得的NO２柱浓度与 GPS定位信息匹配后,得
到NO２的VCD沿观测路径的分布情况,如图５所

示,其中图５(a)、(c)、(d)为车载探测NO２VCD分

布,图５(c)为图５(a)中左侧电厂车载探测结果,
图５(d)为 图 ５(a)中 右 侧 电 厂 车 载 探 测 结 果,
图５(b)为同步机载观测的NO２VCD分布.

图５ DOAS探测NO２SCD分布图.(a)车载探测浓度分布;(b)机载探测浓度分布;(c)电厂车载探测浓度分布;

(d)钢厂车载探测浓度分布

Fig．５DOASdetectsNO２concentrationdistribution敭 a Vehiculardetectionconcentrationdistribution  b airborne

detectionconcentrationdistribution  c vehiculardetectionconcentrationdistributioninpowerplant  d vehicular
　　　　　　　　　　　　　　detectionconcentrationdistributioninsteelmills

　　通过图５(a)、(c)、(d)可以看出,NO２的峰值主

要存在于钢厂的北部,即A区域,峰值为(３４．６１９±
２．１１５)×１０１５moleculecm－２,电厂的北部,即B、C、D
区域,峰 值 为(２８．９９３±１．８４５)×１０１５ molecule

cm－２,其中P１~P７标注点为污染源点的位置.在

影响NO２空间分布的因素中,除了排放源的位置及

高度外,风速和风向也是造成NO２分布不均匀的重

要原因.在这些区域中,NO２VCD较高的原因是

风向和风速引起的空气对流作用,导致污染物向北

扩散.
由于观测区域远离市区,且交通不发达,车辆尾

气的排放对污染气体的影响可以忽略,因此该区域

大气中NO２主要来源于工厂污染源的排放.通过

图５(a)中污染源的分布、风向及工厂排放源的位置

可以看出,A区域的污染主要来源于排放源P１~
P３,B、C、D区域NO２VCD较高主要是由于排放源

P４~P７引起的.根据污染排放源的空间位置以及

不同观测路径上 NO２VCD峰值点的空间分布,可
知电厂和钢厂的污染影响是相互独立的,因此在计

算钢厂或电厂的排放通量时,可忽略两者之间的相

互作用.
图５(b)为机载观测的电厂周围区域的NO２空

０５０１００２Ｇ６
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间分布,与车载的观测结果对比,发现两者探测的

NO２空间分布在重叠处有较好的一致性.根据污染

源点的位置和机载观测的 NO２分子浓度空间分布

情况,可以发现污染源处NO２的VCD较低,这说明

在靠近强排放源处,如果局部NO混合比超过O３,
部分NO排放可能无法迅速转化为NO２,即NOx向

NO２的转换效率有限.在这种情况下,只有在空气

与排放的烟羽混合之后,才会最终形成NO２/NO稳

态,从而NO２的VCD变高[１３],但随着大气光化学变

化和大气传输,最终大气中的NO２会随着NOx的气

相反应沉降.
为了说明观测获得的辅助数据可以为车载观测

排放通量的计算提供数据支持,对机载观测数据与

地面观测数据进行相关性研究,根据车载运行路径

提取相应的机载数据.为了降低信噪比,对车载和

机载获取的 NO２的 VCD分别进行平均处理,其中

车载数据以１０次采集间隔进行采样平均,机载数据

分别以车载采样点周围２０m和３６m为半径进行

VCD平均.由图６可以看出,当采样范围控制在

２０m时,两者观测结果的相关性可达到０．６７,相较

于卫星和车载观测的对比结果[１４],机载和车载观测

数据具有较好的相关性,表明机载观测数据可用于

排放通量计算中大气气体衰减情况和排放比率的

评估.

图６ 机载与车载测量NO２VCD的相关性

Fig．６ Correlationbetweenairborneandvehicular
measurementsofNO２concentrations

从机载观测的 NO２分布图及机载飞行轨迹

(图２)可以看出,车载运行路径基本被机载的单次

测量路径所覆盖,所以在与车载数据对比中,由于飞

行距离较短,由飞机巡航时间差造成的NO２空间分

布变化可忽略.
然而,直接对机载和车载数据进行对比仍然有

很多挑战.首先,大气观测高度的不同,由于研究中

实验飞机的飞行高度约为３km,观测方式为对地观

测,所以与车载反演的 NO２所在的大气高度不同;
其次,反演参数的差异,车载和机载数据来自两者的

独立测量,光谱仪的光谱分辨率和狭缝函数等参数

不同;再次,反演中参考光谱也分别采用各自观测路

径上洁净区域的采集谱.另外对结果对比影响较大

的是测量的空间分辨率.实验飞机上所搭载的机载

紫外成像光谱仪模块的空间分辨率为４２m×５０m,
但由于飞机的飞行速度和高度的变化,实际观测分

辨率未达到设定值,而车载探测的分辨率在几厘米

到十分米范围.

３．２．２　通量计算和分析

车载测量闭环区域NO２的总排放通量公式为

FNO２ ＝∮
s

DVC,NO２
(s)n(s)ωds, (５)

式中:DVC,NO２
(s)为车载观测路径上s点处 NO２的

VCD;n(s)为在s点处,与车辆行驶方向垂直且平

行于地面的单位矢量;ω 为边界层的风矢量.由于

测量过程中车速较低、采样点较多,因此 NO２的排

放通量可以近似为离散测量点获得的NO２VCD与

风矢量乘积的总和,即

FNO２ ＝∑
i
DVC,NO２

(si)ωn(s)Δsi＝

∑
i
DVC,NO２

(si)|ω|sinαiΔsi, (６)

式中:si 为观测路径上的观测点;i为观测点序号;

Δsi 为由两个相邻观测点经纬度获得的运行距离;

αi 为第i个观测点上风向矢量在车辆运行方向的映

射角.
通过车载DOAS对污染源的环绕监测,原则上

可以利用NOx与 NO２的关系,获取 NOx 的排放通

量[７].

FNOx ＝cLcτFNO２
, (７)

式中:cL 为NOx转换为NO和NO２的校正因子,即
大气中NOx和NO２的比率;cτ 为NOx降解的校正

因子,即NOx从排放源输运到探测点处的降解率,
与NOx在大气中的寿命τ 有关.在对强排放源观

测的过程中,由于观测点到排放源的距离会实时变

化,NOx的降解因子会随着观测距离发生变化,在
未达到平衡前,随着NOx在大气中的反应,NOx 和

NO２的VCD比会随时间发生变化.因此(７)式修

正为

FNOx ＝∮
s

DVC,NO２
(s)cLcτ(s)ωn(s)ds.

(８)
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其中

cτ ＝exp－
１
τ

æ

è
ç

ö

ø
÷＝exp

r(s)|ω|
τ

é

ë
êê

ù

û
úú , (９)

式中:cτ(s)为在观测路径s处的 NOx 降解的校正

因子;r(s)为车辆行驶至s处与排放源的距离.

３．２．３　风　　场

为了评定氮氧化物的排放通量和寿命,估计

烟羽的抬升高度,进而确定平均风矢量所在的大

气层高,需要对风向以及风廓线信息进行测量和

评估.
图７为从ECMWF获取的１０m高度处的风向

图以及车载测量的实时风速,其中图７(a)中实心圆

形标注点为所观测的污染源位置,为了使风速明显

可视化,风向标所示的风速为原风速的１０倍.通过

计算ECMWF上获取的经纬方向风速,可得中午

１２:００的平均风向约为南偏西２°.

图７ 观测区域的风速风向图.(a)实验区域的风向;(b)实时风速

Fig．７ Diagramofwindspeedandwinddirectionofobservedarea敭 a Winddirectionofexperimentalarea 

 b realＧtimewindspeed

　　在１０~２０m的范围内,平均风速一般按照对

数风廓线分布,而在２０~１００m范围,对数风廓线

和幂指数廓线都可以对平均风速进行很好地预

测[１５].在１００m之上,幂指数廓线可以更准确地预

测平均风速.风廓线的幂指数表示为

V１/V２＝(Z１/Z２)p, (１０)
式中:V１ 为高度Z１ 处的风速;V２ 为参考高度Z２ 处

的风速;p 为指数参数.由于测量区域远离大城市

群,且当天测量风速较小,故认定大气条件较为稳

定.根据Touma等[１６]的研究,大气条件较为稳定

时,取p＝０．２５.
通过调查得知,所测的电厂和钢厂的烟囱的最

大高度为２４０m,由(１０)式可得烟囱出口处的风速

约为６．５ms－１.受到空气和自身湍流的影响,烟
羽会有抬升过程,随着抬升过程的增加,由于空气的

负浮力作用以及大气中正位温梯度的影响,最终抬

升路径趋于水平[１７].在中性稳定条件下,烟羽的最

大抬升高度Δh 约为

Δh≈１．５３
U
u∗
æ

è
ç

ö

ø
÷

１
２ F

１
２
m

U
, (１１)

式中:U 为水平平均风速;u∗为湍流摩擦速度,可由风

速梯度获得[１８];Fm 为垂直动量通量.Fm 可表示为

Fm＝ρ０
ρa

ω０V０ ≈ρ０
ρa
V２

０

πr２０
, (１２)

式中:ω０ 为烟囱出口处的风速;ρa 为烟囱出口处的

大气密度;ρ０ 为烟囱出口处烟气的密度;由该电厂

官方 文 件 可 知,烟 气 总 排 放 通 量 V０ 为 ３８８~
４１８m３s－１;r０ 为烟囱半径,为３．７５m.由(１２)式
得到Fm 约为３３４１~３８７８m４s－２,代入(１１)式中,
从而获得烟羽中心线的最大抬升高度约为３３~
５３m.由于车载DOAS所反演获取的NO２柱浓度

为平流层相对浓度,考虑实际风速变动等因素,烟羽

中心线的海拔高度在３００m 左右,因此选取海拔

４００m为高度上界计算排放通量.
根据所测的平均风速,可得海拔４００m处的风

速约是１０m处风速的２．５１倍,约为７．４０ms－１.
由于垂直方向风场变化具有不确定性,故利用指数

因子计算的风速时,估计出的平均风速造成的误差

为２０％~３０％.
通过实际测量,在车载实验过程中,测得污染较

重区域距离污染源点的距离在３００~１２００m之间,
中国 东 部 区 域 的 大 气 中 NOx 平 均 寿 命 约 为

５h[１９Ｇ２０],结 合 当 地 ４００ m 海 拔 的 平 均 风 速

７．４ms－１,由(９)式可得,NOx衰减率约在０．２３％
~０．９０％之间,所以令cτ＝１,忽略排放源NOxVCD
衰减导致的偏差小于１％.

０５０１００２Ｇ８
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３．２．４　排放率计算

在生物质燃烧的过程中,生成的氮氧化物的主要

成分是NO,只有少量的NO２产生,由图５也可看出

直接排放出的NO２VCD较低.为了估计NO２的排

放比例,利用化学反应速率结合飞机观测数据对其进

行测算,由Hampson等[２１Ｇ２２]的研究可知,在太阳光照

下,大气中NOx主要以NO和NO２平衡为主.

NO＋O３ →NO２＋O２
k１＝(１５．３３/T)exp(－１４５０/T)[O３]－１,(１３)

式中:k１ 为标准大气条件下NO转化为NO２的反应

系数,单位为s－１;T 为开尔文温度;[O３]为背景臭

氧VCD.当在太阳光下时,NO２的光解过程可以表

示为

NO２
UV
→NO＋O

k３＝０．０１６７exp(－０．５７５/cosθ), (１４)
式中:k３ 为标准大气条件下NO２的光解系数,单位

为s－１;θ为太阳天顶角.(１４)式表示的是 NO２在
太阳光照下分解为NO和氧原子的过程,根据NO２
的VCD变化率及NO２的平衡速率常数,可得

d[NO２]
dt ＝－k３[NO２]０＋k１[O３][NO]０,

(１５)
式中:t为气体从排放源传输至观测点处的时间;
[NO]０ 和[NO２]０ 均为初始柱浓度,d[NO２]为变化

的平均 VCD,NO２的 VCD变化率由飞机观测值

获取.
图８为飞机巡航电厂周围区域获得的柱浓度以

平均风向为正方向的平均浓度,即图５(b)中矩形条

带框中NO２VCD沿风向变化的散点图.同时利用

NO２的寿命指数与高斯函数卷积对观测值进行拟

合,获得拟合系数R２为０．８８２９,间接表明,NOx的扩

散具有较好的高斯分布特性.利用当NO２的VCD
达到最大值时的平均变化速率,结合(１５)式可以得

到初 始 排 放 的 NO 的 柱 浓 度 约 为 ２．９３５×
１０１７moleculecm－２,同时获得初始排放的NO２占
比约为３．８％.在实际过程中,由于强光下 NO２的
光解反应和污染物中其他氧化物的存在,实际污染

气团中的O３会升高,因此初始排放的 NO２的占比

约为３．８％~７．４％.
在计算排放通量的过程中,需要考虑上下风向

的污染浓度.由于在平均风向上,观测路径上下风

向间的最大距离约为２２００m,根据(９)式,得出

NOx通过整个观测区域的衰减率约为２％~６％,因
此在计算排放通量的过程中,需要考虑上风向处

图８ NO２柱浓度衰减变化情况

Fig．８ DiagramofNO２columndensityattenuationchange

NOx对排放通量的影响并进行修正.

３．３　误差评估

根据排放通量的获取方法,可知车载走航获取

的排放通量的误差主要来自风场误差、污染气体大

气寿命校正误差、气体柱浓度反演误差以及大气衰

减校正误差.因此排放通量的总误差为

ΔF
F ＝

Δω
ω

æ

è
ç

ö

ø
÷

２

＋
ΔDVC

DVC

æ

è
ç

ö

ø
÷

２

＋
Δcτ

cτ

æ

è
ç

ö

ø
÷

２

＋
ΔcL

cL

æ

è
ç

ö

ø
÷

２

,

(１６)
式中:F 为 NOx 排放通量;ΔF 为排放通量的计算

偏差;Δω 为风速的测量偏差;ΔDVC为NO２VCD的

计算偏差;Δcτ 为NOx转换校正因子评估偏差;ΔcL

为NOx降解校正因子评估误差.风场误差包括两

个部分,其中一个是近地面的风场误差,即排放通量

计算中采用的是平均风场,而不是每个观测点的实

时风场.由于在闭环走航实验中,各个观测点的风

矢量之间存在一定的差异,由此可能带来误差,此部

分误差可分别利用平均风场和每个观测点实时风场

计算的排放通量之差的绝对值来作为风场引起的误

差.此外,风场误差还包括由垂直风廓线导致的误

差,此部分误差假设见３．２．３节.
对于大气寿命和大气衰减率误差,由于痕量气

体的大气寿命和衰减情况受到温度、光照以及大气

氧化性等因素的影响,因此在使用污染气体的大气

寿命以及衰减速率时会引入一定的误差.其中

NOx的寿命误差按±１０％进行估算,由于在３．２．３
节中表明固定的NOx寿命导致的衰减率小于１％,
因此该部分误差主要是由大气寿命的估算误差引起

的.综合考虑反演过程的不确定性以及各种假定条

件,总的最小误差为２５％.

４　结　　论

在２０１８年６月进行的车载和机载观测,主要是

０５０１００２Ｇ９
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对济南某地的NOx排放进行评估检测,旨在结合机

载探测研究提高车载探测 NOx 排放通量精度的

方法.
区域内对 NOx 排放通量计算来自于对污染源

周围闭环的观测.为了评估NOx的排放,利用机载

观测对该区域内 NOx 在大气中的衰减速率进行测

定,同时结合大气化学模型对NOx的源排放进行研

究.考虑反演过程的不确定性以及各种假定条件,
总的误差在２４．９％~３５．４％之间.通过计算,得到

电厂NOx 的排放通量约为(３．３３３１±１．２３５７)×
１０２４molecules－１,钢厂的 NOx 的排放通量约为

(２．６１３８±０．８４６０)×１０２５ molecules－１,考虑到在

未校正大气衰减情况下的排放通量,计算精度相对

提高了５％~２０％,精度的提高比例主要与上风向

的污染物浓度有关.这对于在多个污染源排放区域

更精准地评估单污染源的排放通量具有重要借鉴

意义.
基于车载DOAS技术测量区域排放通量时,其

计算精度的提高途径包括以下几个方面.１)提供详

细的风廓线和气体廓线.本研究排放通量计算过程

采用的是平均风速以及每个观测点的大气VCD,但
实际大气情况较为复杂,风场和气体 VCD垂直分

布情况随着海拔高度不同而不同,因此若要获得精

准的排放通量,首先需要对观测点处的风场和气体

廓线进行深入研究,其次还需要对探测区域内的风

场情况进行评估.由于区域内建筑物、温度场等因

素的影响,区域内的风向和风速变化较大,从而导致

NOx在大气中的反应时间和衰减情况不统一,使得

观测点处所探测到的污染浓度并不表示污染物从排

放源直线传输到探测点的过程中衰减后的浓度,尤
其当风速较小且观测区域较大时.２)探究大气中其

他气体成分的影响.在获取气体排放通量的过程

中,需要利用大气化学模型了解 NOx 的衰减过程.
本次实验中,基于固定的O３背景浓度,结合大气化

学模型获取了NOx中不同成分的占比,但实际大气

条件下,O３的浓度会随着NOx的光解发生变化,因
此可以利用更精准的化学模型对 NOx 的寿命和光

解过程进行定量化研究,有望进一步提高排放通量

的计算精度.
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