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基于多轴差分吸收光谱技术的最优估算法
反演气溶胶消光廓线研究

牟福生,雒静,李素文,王家伟,施瑞瑞,韦民红
(淮北师范大学 物理与电子信息学院,安徽 淮北235000)

摘 要:研究了多轴差分吸收光谱技术的气溶胶消光系数垂直廓线反演方法,基于非线性最优估算法,
通过地基多轴差分吸收光谱仪观测的O4气体差分斜柱浓度,结合大气辐射传输模型,反演气溶胶消光

廓线和光学厚度.2017年7月和8月在淮北地区开展了外场观测实验,低仰角(小于15°)的O4差分斜柱

浓度模拟结果和测量结果相关性高于0.9,较好反演了对流层的气溶胶状态.研究表明淮北地区夏季气

溶胶含量整体较低,出现的两天高值天气(7月24日和8月12日)的光学厚度日均值为0.65和0.59,分

别为季节均值的1.6倍和1.4倍.通过气溶胶消光廓线时序图可知,两天的气溶胶高值都位于0.5km以

下,污染主要为本地积累产生.
关键词:大气光学;MAX-DOAS;最优估算法;气溶胶;柱浓度

中图分类号:X122   文献标识码:A   文章编号:1004-4213(2018)07-0701002-6

AerosolExtinctionRetrievedwithOpticalEstimationAlgorithmBasedon
Multi-axisDifferentialOpticalAbsorptionSpectroscopy

MOUFu-sheng,LUOJing,LISu-wen,WANGJia-wei,SHIRui-rui,WEIMin-hong
(TheCollegeofPhysicsandElectronicInformation,HuaibeiNormalUniversity,Huaibei,Anhui235000,China)

Abstract:A methodforretrievingaerosolextinctioncoefficientverticalprofilebasedon multi-axis
differentialabsorptionspectroscopy wasstudied,whichisbasedonnonlinearoptimalestimation
algorithm.TheaerosolextinctionprofileandopticalthicknessareretrievedfromtheconcentrationofO4
gasdifferentialdiagonalcolumn,combinedwiththeatmosphericradiationtransmissionmodel,bythe
multiaxisdifferentialabsorptionspectrometer.FieldobservationexperimentswerecarriedoutinHuaibei
areainJulyandAugust,2017.ThedifferencebetweenthesimulatedresultsofO4differentialcolumn
withlowelevationangle(lessthan15degrees)ishigherthan0.9,andtheaerosolstateoftroposphereis
wellretrieved.ThestudyshowsthattheoverallaerosolcontentinHuaibeiislowinsummer,andthe
dailyaverageopticalthicknessofthetwodayhighvalueweather(July24thandAugust12th)is0.65and
0.59,respectively,1.6timesand1.4timestheseasonalaverage.Throughtheaerosolextinctionprofile
timeseries,wecanseethatthehighvaluesofaerosolovertwodaysarebelow0.5km,andthepollution
ismainlycausedbylocalaccumulation.
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0 引言

大气中悬浮的气溶胶颗粒对地-气系统辐射收支、全球气候变化、局地空气质量以及人类健康都有十分

重要的影响,同时气溶胶特性和垂直分布随地区变化剧烈,因此了解气溶胶颗粒的化学组成和物理性质的时

空分布十分重要[1-2].获取气溶胶光学特性(气溶胶消光系数、光学厚度和单次散射反照率等)有利于更好地

了解气溶胶在大气过程中作用,准确的垂直分布测量一直是研究气溶胶环境和气候效应的关键条件[3].
利用气体分子在紫外可见波段的特征吸收的差分吸收光谱技术(DifferentialOpticalAbsorption

Spectroscopy,DOAS)已经成为检测大气污染的重要手段[4-6],通过观测天顶方向和低仰角光谱的多轴

DOAS(Multi-AXisDOAS,MAX-DOAS)能够反演痕量气体廓线信息,由于O4气体在大气中垂直分布和柱

浓度已知且基本不变,观测到的 O4浓度反映了大气中光子路径,因此反演不同仰角的 O4差分斜柱浓度

(DifferentialSlantColumnDensity,dSCDO4)可提供气溶胶散射对于光子路径的影响,结合大气辐射传输模

型可以反演气溶胶消光廓线和光学厚度,目前国内外多个研究组已广泛开展了相关算法和观测实验研

究[7-8].在国外2006年海德堡大学Frieß首次提出将最优估算法应用于气溶胶消光廓线和整层光学厚度

(AerosolOpticalDepth,AOD)反演[9].2011年德国马普化学所 Wagner提出了几个参数表述廓线的查表方

法[10],此后不同研究组基于这两种方法对于气溶胶消光廓线反演开展了广泛研究[11-12],2015年比利时空

间大气物理研究所TVlemmix利用两种方法对气溶胶廓线进行了反演,最优估算法稳定但受先验廓线影响

较大,查表法对边界层层高敏感但反演结果系统性偏高[13].国内,2013年中国科学院安徽光机所吴丰成、王
杨分别用查表方法和最优估算法反演了对流层气溶胶消光廓线[14-15],并进行了模拟验证,2016年复旦大学

王珊珊研究了最优估算法中不同先验廓线对气溶胶消光廓线的影响[16].之前的研究多为验证算法有效性和

通过柱浓度时间序列研究地区污染规律,关于气溶胶廓线分析区域污染来源和输送方面研究较少.
本文介绍了最优估算法应用于 MAX-DOAS获取气溶胶消光廓线的计算方法,然后在淮北地区夏季开

展了2个月的连续观测实验,利用改进过的最优估算法获取了气溶胶消光廓线和AOD,将模拟结果和观测

结果进行了对比.通过分析AOD时间序列和重点时段气溶胶消光廓线,对气溶胶的来源进行了研究,分析其

在实际观测中的应用效果.

1 方法及原理

1.1 MAX-DOAS仪器和设置

测量采用中科院安光所的一维MAX-DOAS系统,观测地点位于淮北北部郊区,望远镜指向方位75°,如
图1(a)所示.光谱仪反演波段为338~380nm,分辨率约为0.5nm,为减少光谱仪因温度变化而造成的反演

误差,将光谱仪置于温控系统中并设定温度为27°.测量过程中,选取观测仰角1°,2°,3°,4°,5°,6°,8°,10°,15°,

图1 MAX-DOAS位置和测量原理图

Fig.1 PositionoftheMAX-DOASandmeasurementprinciplediagram
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30°和90°,观测原理图如图1(b)所示.为避免饱和,积分时间根据光强自动调整.反演中选取固定参考谱,具
体反演设置如表1所示.

表1 基于DOAS的O4反演设置

Table1 RetrievalsetupofO4byDOAS

Parameter Datasource
NO2 Vandaele,etal.(1998),294k
O3 Bogumil,etal.(2003),223k
O4 Greenblatt,etal.(1990),296k
HCHO Meller,etal.(2000),298k
Ring CalculatedwithDOASISfromreferencespectrum

Polynomialdegree 5
Intensityoffset Constant

1.2 气溶胶垂直廓线反演算法

大气中O4垂直分布可以作为已知量[17],因此决定 MAX-DOAS测量的O4差分斜柱浓度(dSCDO4)大小

主要是光的传输路径,太阳天顶角和观测方位角固定时,气溶胶消光(σaerosol)廓线的变化是影响传输路径的

主要因素[7].MAX-DOAS不同仰角的测量对不同高度大气敏感性不同,故可用多仰角dSCDO4反演气溶胶消

光(σaerosol)廓线.因反演问题是病态的,所以需要解决该类问题的最优估算方法和大气辐射传输模型.该研究

中采用的是中科院安徽光机所王杨开发的气溶胶和痕量气体反演算法[12]和SCIATRAN2.2模型软件

包[18],基于该算法反演结果与其他仪器测量和其他算法结果进行了对比验证,结果表明算法在不同大气条

件下都可以较好反演气溶胶消光廓线[19].为获取反演最优解x,反演算法引入了先验廓线xa,通过最小化价

值函数χ2(x)(如式(1))获取测量(y)和先验(xa)之间的最优解x,最终重建最为真实的大气状态.
χ2(x)=[F(x)-y]TS-1

ε [F(x)-y]+[x-xa]TS-1
a [x-xa] (1)

式中,Sε 和Sa 分别为测量不确定度和先验廓线的协方差矩阵,Sε 由测量误差决定,值越小表示反演结果越

依赖于测量信息,Sa 越小表示反演结果越依赖于先验值,决定了允许反演结果偏离先验值的程度.F(x)为大

气辐射传输模型,表示对应输入信息x 的模拟结果.为使反演结果更依赖于测量值,算法中采用Levenberg-
Marquardt修正过的Gauss-Newton方法实现迭代过程,每个迭代过程采用式(2).由于多轴DOAS技术灵

敏度在高度大于1km时急剧下降,因此只针对4km以下大气进行反演,格子高度为0.2km.
xi+1=xi+[(1+γi)S-1

a +KT
iS-1

ε Ki]-1{KT
iS-1

ε [y-F(xi)]-S-1
a [xi-xa]} (2)

式中,Ki表示权重函数,表示dSCDO4和气溶胶消光廓线的关系.中国城市地区大气中气溶胶含量变化剧烈并

常出现高气溶胶状态,本文采用改变先验廓线的迭代方式可以使反演更依赖于测量并更好反演变化剧烈的

气溶胶状态[19].获取气溶胶消光廓线后,对整个大气柱垂直积分可以获取整层AOD.

2 实验结果和分析

2.1 光谱分析

利用 MAX-DOAS对淮北地区2017年7月-8月开展了连续观测,按照表1设置对测量光谱进行处理,
获取O4气体的差分斜柱浓度dSCDO4.图2为2017年8月17日12∶57时刻3°光谱的反演结果,dSCDO4=
4.4×1043mole.2/cm5.反演残差为6.9×10-3,主要来源于噪声和未知结构.

通过反演和迭代反演分别获取了测量和模拟的各仰角dSCDO4结果,并把两者结果进行了相关性对比

(图2).由图可知在低仰角(<8°)情况下反演dSCDO4和测量结果一致性较好(R2>0.90),其中模型输出结果

和测量结果在在4°时相关性达到最大值0.96.随仰角增加(>15°)时两者相关性较差(R2<0.70),并在在30°
仰角时达到最小值(R2=0.49).对比发现高仰角测量结果较小时测量值高于模拟值,测量结果较大时测量值

低于模拟值,主要是因为望远镜指向城市郊区方向,大气较为清洁,加之高仰角接受光子光程较短,较大的反

演误差使得算法迭代过程中反演状态量受测量结果限制减少.相关性研究表明15°以下测量值和模拟值有很

好的相关性(R2>0.90),15°和30°的相关性较差,这与仰角增大时测量对气溶胶不够敏感有关[20],本文廓线

反演采用15°以下仰角结果.
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图2 测量光谱拟合过程示例

Fig.2 Fittingexampleofameasurementspectrum

图3 O4dSCD的模拟值和测量值的相关性分析

Fig.3 CorrelationanalysisbetweensimulatedandmeasuredvaluesofO4dSCD

2.2 气溶胶光学性质分析

图4为2017年7~8月晴朗天气AOD箱式图的时间序列,由图可知两个月AOD日均值一般低于0.4,
相比北京等城市,淮北气溶胶夏季季节均值含量相对较低[21],主要是因为该地区城市和工业排放小,大气较

为洁净.7月24~25日、8月4~5日和12日观测到AOD高值(>0.5),其中7月24日和8月12日AOD日

均值分别0.65和0.59,分别为季节均值的1.6倍和1.4倍.为进一步研究高值时间段的气溶胶颗粒来源,选
取这两天对气溶胶消光廓线进行了分析,如图5.通过气溶胶消光廓线时序图可知,高空没有气溶胶污染气团

存在,因此两天内气溶胶没有外来输送,观测的 AOD高值是由本地积累产生.两天的气溶胶高值都位于

0.5km以下,说明两天内气溶胶颗粒多为城市人类活动自身排放产生,由于边界层高度较低不利于扩散导致

产生了污染积聚.
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图4 基于 MAX-DOAS反演的2017年7月和8月的AOD的箱式图时间序列

Fig.4 TimeseriesofboxtypediagramsofAODbasedonMAX-DOASinversioninJulyandAugust2017

图5 2017年7月24日和8月12日淮北地区的气溶胶消光廓线

Fig.5 Aerosolextinctionprofileson24July2017and12August2017inHuaibeiarea

3 结论

利用 MAX-DOAS测量的多高度角O4差分斜柱浓度反演气溶胶消光廓线.该算法采用了非线性最优估

算法,通过循环迭代和最小化价值函数,获得最优化的气溶胶消光廓线.利用该算法在淮北地区开展了外场

观测实验,低仰角(小于15°)O4差分斜柱浓度模拟结果和测量结果一致性较好(>0.9),表明该算法可以较

好地重建对流层的气溶胶状态.分析了该地区气溶胶垂直分布特征和污染来源,发现淮北地区夏季大气气溶

胶含量较低,高值主要为本地积累产生.研究表明最优估算法能够较好地反演气溶胶的消光廓线,下一步将

研究以反演的气溶胶状态为基础,同步获取痕量气体状态的方法,并与在固定气溶胶廓线条件下的反演结果

进行对比.
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