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中国科学技术大学科学岛分院!安徽 合肥
!
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中国科学院区域大气环境研究卓越创新中心!福建 厦门
!
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摘
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要
!

大气气溶胶的直径从几纳米到几十微米不等!对大气辐射评估$全球气候变化$当地空气质量和能

见度以及人类健康都有着直接或间接影响!尤其秋冬季节是雾霾高发期!更有利于大气气溶胶的生成$转化

和积累%目前!用于气溶胶信息观测的技术有很多!包括激光雷达$太阳光度计$华盖计$卫星遥感等%多轴

差分光学吸收光谱"

;9_,QF9/

#技术是一种被动遥测式光谱设备!具有稳定$可实时连续监测等特点!可

同时获取多种痕量气体的浓度信息!且能反演气溶胶光学厚度"

9FQ

#和气溶胶廓线%介绍了
;9_,QF9/

反演气溶胶信息的算法!并于
."=-

年
=.

月至
."=G

年
=

月!在合肥市科学岛开展了
;9_,QF9/

观测!观测

方位角为
"

度"正北#!垂直方向上从低到高扫描
="

个仰角&反演时取中午时段的天顶方向测量光谱作为参

考光谱%在
##-

#

#-"7C

波段!利用
gQF9/

软件计算出
F

!

斜柱浓度"

Q/@Q

#!然后再利用气溶胶廓线反演

算法"

R3:9;

#反演出
9FQ

和气溶胶消光系数"

9S

#%将结果与太阳光度计
@S#=G

测得的
9FQ

做对比!小时

均值和日均值的相关性系数均为
"'A=

!结果表明
;9_,QF9/

在获取气溶胶信息方面具有较高的可靠性%

同时!将
;9_,QF9/

获得的近地面气溶胶消光系数与地面站点的点式仪器测得的
R;

.'+

浓度进行了相关性

对比!日均值和小时均值线性拟合相关系数
H

分别为
"'G#

和
"'*.

!进一步验证了
;9_,QF9/

获取气溶胶

信息的可靠性%由于冬季是雾霾的高发期!

9FQ

值较高!选取
."=-

年
=.

月
#

日至
*

日的一次雾霾过程!廓

线结果表明气溶胶主要分布在
='+ Ĉ

以下!结合当时的风场信息及雾霾期间的气流后向轨迹图!可知此次

污染是西北方向污染气团输送导致的%
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大气气溶胶是大气成分的重要组成部分!是大气液态或

固态悬浮微粒的总称%气溶胶在大气物理中的作用是影响地

球辐射平衡!作为云凝结核!影响云的特性&另外!它在大

气化学转化中也起到了重要的作用!参与多种大气化学过

程!为气体转化提供场所!加速了污染气体的生成)

=

*

%近年

来在我国京津冀地区$华北平原$长江中下游地区等工业发

达$人口稠密的特大城市和城市群周围频繁发生严重的雾霾

事件!严重危害人类的健康%有研究发现)

.

*

!在中国不同地

区的大城市中!大多数气溶胶颗粒是次生的!即在霾污染事

件期间通过前体气体的光化学反应形成%因此!研究气溶胶

的光学特性非常必要%

气溶胶的光学遥感探测技术主要有太阳光度计$激光雷

达等!太阳光度计可以提供较为准确的气溶胶光学厚度

"

9FQ

#!目前已经建立全球气溶胶地基观测网络"

9S?F,

(SO

#!但是无法提供气溶胶垂直消光系数廓线&激光雷达

技术是一种有效的大气探测技术!能够实现对大气颗粒物的

高精度$高时空分辨率的连续观测!但是在气溶胶较为活跃

的边界层存在盲区)

#

*

!且价格昂贵%

多轴差分吸收光谱仪"

;9_,QF9/

#通过多个仰角观测

太阳散射光!再利用差分吸收光谱技术反演出对流层的痕量

气体和气溶胶的垂直分布)

!

*

!在国际上很多研究机构已经开

展了基于该技术的气溶胶观测研究%

f:0

L

03

等
.""A

年在荷

兰
@6X6MK

利用
;9_,QF9/

研究了气溶胶消光系数对湿度
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#的依赖性)

+

*

&

Y3:0

等在日本筑波市进行了
;9_,

QF9/

!腔衰荡光谱仪!激光雷达和天空辐射计的协同气溶

胶观测!评估
;9_,QF9/

在
!*-7C

反演的气溶胶消光系

数"

9S/@

#和
9FQ

)

*

*

&

Q6\:4

等
."=#

年
G

月至
A

月在麦克默

里堡北部的艾伯塔省开展
;9_,QF9/

观测!并将气溶胶结

果与激光雷达和
aS;,;9@T

空气质量模型作对比)

-

*

&

f<67

L

等
."=-

年
!

月至
=.

月份在上海郊区开展
;9_,

QF9_

观测!研究
F

!

校正因子的优化调整!以及冬季气溶

胶垂直分布特征)

G

*

%

利用地基
;9_,QF9/

在
."=-

年
=.

月至
."=G

年
=

月

在合肥地区开展两个月的连续观测!反演了气溶胶光学厚度

信息!并将观测的
9FQ

结果与安装在同一观测点的太阳光

度计
@S#=G

的结果进行对比!来验证
;9_,QF9/

仪器性能

以及研究合肥地区的气溶胶光学特性%将
;9_,QF9/

反演

出的
9FQ

和近地面气溶胶消光系数分别与太阳光度计

@S#=G

和地面站点的
R;

.'+

作对比&选取了一次雾霾过程!

分析了观测期间气溶胶
9FQ

和廓线的变化特征%
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原
!
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!GR!

计算原理

差分光学吸收光谱"

QF9/

#技术!基于朗伯比尔定律)
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其中
!

"

#

#是接收的散射太阳光!即经过各种气体吸收$瑞利

散射$米散射等衰减后的光强!

.

?

为瑞利散射系数!

.

;

为米

散射系数!

I

为光程长度!

$

J

"

#

!

)

!

$

#为吸收截面!

-

为气体

浓度!

J

为气体种类%

散射的影响可以通过多项式拟合等方法去除!进而得到

痕量气体吸收的部分!再与标准气体截面拟合!最后得到痕

量气体的斜柱浓度%
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;9_,QF9/

采用将差分光学吸收光谱"

QF9/

#技术!通过

多仰角的测量获取多角度的
F

!

Q/@Q

%

F

!

Q/@Q

!

/

F

!

/@Q

!

0

F

!

/@Q

A"n

"

#

#

其中
!

为不同仰角%

$%?

!

气溶胶反演原理

由于氧二聚体
F

!

在大气中的浓度基本稳定不变!影响

F

!

差分斜柱总量"

F

!

Q/@Q

#的主要因素就是光的传输路径%

在晴朗无云的条件下!光的传输路径主要受气溶胶廓线的影

响!因此可以利用
F

!

Q/@Q

反演出大气中气溶胶的信息%研

究中采用中科院安徽光学精密机械研究所"

9YFB;

#与德国

马普化学所"

;RY@

#合作开发的气溶胶消光和痕量气体浓度

廓线反演算法"

R3:9;

#

)

="

*结合多角度的
F

!

Q/@Q

进一步反

演出气溶胶廓线信息%

首先!测量值是
(

"

!

!

/

!

#

#!即在测量序列中具有相同

的扫描方位角
/

和
F

!

吸收波长带的不同仰角处的
F

!

Q/@Q

观测值!假设测量值
(

可以通过正演模型重现!而正演模型

结果取决于气溶胶廓线
'

和气溶胶光学特性%假设每层中的

气溶胶均匀分布!使得观测向量"

(

#可以描述为

(

5./

?

"

'

#

5%

"

!

#

其中
.

和
%

分别是测量误差和模型误差!

?

"

'

#为大气辐射传

输模型"

?O;

#%

其次!观测向量
(

中包含的信息很可能不足以反演独特

的气溶胶消光特征!因此使用最优估计方法进行气溶胶反

演)
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*

%

大气中的辐射传输是非线性的!因此气溶胶消光的反演

通过使用
a6M44,(0K2%7

方法迭代求解)
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!定义为
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为加速迭代过程!提高反演精度!结合
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算法对
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方法进行修正后的迭代过程变为
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根据式"

*

#!初始气溶胶廓线
'

K

通过不断迭代得到最接近真

实情况的气溶胶廓线%

.

!

实验部分

?%$

!

二维
BDE=!"DG

二维
;9_,QF9/

仪器安装在合肥"

==-'=*nS

!

#='A=n

(

#西北角的科学岛安光所综合实验楼楼顶!位置如图
=

所

示%仪器结构图如图
.

"

6

!

X

#所示!望远镜收集太阳散射光!

并通过石英光纤束引入光谱仪单元!光谱仪光谱分辨率为

"'!-7C

!然后光谱仪将范围为
.A#

#

!=!7C

的光谱映射到

具有
."!G

像元的面阵
@@Q

探测器!最后传输到计算机中进

行数据处理%光谱仪单元需要冷却到
W=Am

的稳定温度!以

便使光谱仪的光学性质变化最小并减少探测器暗电流)

=#

*

%

室外的二维转动平台可以实现
"

#

#*"n

方位角和
"

#

A"n

仰角

的扫描!并且装有电子倾角仪!可现实反馈控制!从而提高

仰角指向精度%仪器的正北方设定为方位角
"n

!垂直扫描选

取
=n

!

.n

!

#n

!

!n

!

+n

!

*n

!

Gn

!

=+n

!

#"n

!

A"n

"天顶角#

="

个仰

角%

图
$

!

测量点的位置
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+

%$

!
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图
?

!

二维
BDE=!"DG

装置结构图和实物图

)*

+

%?

!

!*&

+

8&9.4?!BDE=!"DG73X*(3/28:(2:83

?%?

!

太阳光度计

在二维
;9_,QF9/

仪器北
-C

处!运行着一台
@S#=G

标准型太阳光度计!如图
#

所示!用于测
9FQ

精度较高的

仪器!从紫外到近红外波段设有
G

个通道!其中通道中心波

长为
#!"

和
#G"7C

所测得的
9FQ

用于与
;9_,QF9/

的结

果做对比%我们使用云屏蔽和去除了突变值的质量有保证的

图
C

!

太阳光度计
RHC$W

实物图

)*

+

%C

!

G.;&8

0

5.2.93238RHC$W

&0\0&='+

数据%

?%C

!

数据处理

利用
QF9/

算法!将采集到的光谱在
##-

#

#-"7C

波段

反演
F

!

Q/@Q

!取当天中午的天顶光谱作为
B36M7<%[03

参考

光谱"

B?/

#%利用
gQF9/

软件!将
B?/

$若干痕量气体吸

收截面$

?:7

L

谱的三阶多项式和二阶偏移多项式的对数拟合

到测量光谱的对数!并针对暗电流和偏移进行了修正!

gQF9/

参数设置如表
=

所示%图
!

"

6

!

X

!

1

!

8

#分别给出了

."=G

年
*

月
.

日
=#

(

"G

在方位角为
"n

!仰角
#"n

时记录的

QF9/

拟合的实例%对于每个测量周期!将相应的天顶光谱

"仰角
A"n

#作为离轴仰角处的光谱的
B?/

%在很大程度上消

除了对
Q/@Q

的平流层贡献%但是!

F

!

Q/@Q

仅受平流层吸

收的轻微影响因为
F

!

主要存在于对流层%工作中使用高分

辨率吸收截面!通过仪器狭缝函数进行卷积以匹配仪器的分

辨率%

表
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d

!"DG

参数设置
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结果与讨论

C%$

!

BDE=!"DG

与
RHC$W

测量
D"!

相关性对比

利用
gQF9/

软件!将测量光谱计算出
F

!

Q/@Q

!然后

再利用
R3:9;

算法反演出
9FQ

%由
;9_,QF9/

和太阳光

度计测量的气溶胶光学厚度"

9FQ

#的时间序列如图
+

"

6

#所

示!

9FQ

的日均值时间序列如图
+

"

X

#所示!

;9_,QF9/

和

太阳光度计数据随时间显示出相似的变化趋势%另外!在测

量时间段!

;9_,QF9/

测得的
9FQ

均值为
"'-=

!日均值在

"'.*

#

='A"

之间%由于
;9_,QF9/

和太阳光度计的采样时

间不同!因此进行小时均值和日均值处理!

;9_,QF9/

和

太阳光度计
9FQ

测量之间的相关性如图
+

"

1

#和"

8

#所示!

;9_,QF9/

测量结果与
9S?F(SO

观测值的小时均值

R0634%7

相关系数
H

<%M3&

5

V"'A.

!日均值相关系数
H

86:&

5

V"'A=

!

均表现出良好的一致性!截距为
"'=!

!且太阳光度计测得的

9FQ

比
;9_,QF9/

所测结果高出
."U

%由于
;9_,QF9/

!=-

光谱学与光谱分析
!!!!!!!!!!!!!!!!!!!

第
!"

卷



图
L

!

d

!"DG

反演示例

"

6

#(观测光谱与参考光谱&"

X

#(残差&"

1

#(

(F

.

Q/@QV#'..k="

=*

"

C%&01

'

1C

E.

#&"

8

#(

F

!

Q/@QV#'!Gk="

!#

"

C%&01

.

'

1C

E+

#

)*

+

%L

!

d

!"DG8328*3X&;3K&9

0

3;

"

6

#(

;064M3:7

L

4

)

0123MC67830[0307104

)

0123MC

&"

X

#(

?04:8M6&

&

"

1

#(

(F

.

Q/@QV#'..k="

=*

"

C%&01

'

1C

E.

#&"

8

#(

F

!

Q/@QV#'!Gk="

!#

"

C%&01

.

'

1C

E+

#

图
P

!

BDE=!"DG

和
RHC$W

测量的
D"!

的时间序列图#

&

$

D"!

小时均值%#

'

$

D"!

日均值
BDE=!"DG

和太阳光度计%

D"!

测量之间的相关性#

(

$

D"!

小时均值%#

7

$

D"!

日均值

)*

+

%P

!

,*93/38*3/7*&

+

8&9.4D"!7&*;

6

&175.:8;

6

7&2&93&/:837'

6

BDE=!"DG&17RHC$W&83/5.-1*1

"

&

#

&17

"

'

#!

83/

0

3(=

2*X3;

6

%J*13&883

+

83//*.1

0

;.2/.47&*;

6

&175.:8;

6

7&2&&83/5.-1*1

"

(

#!"

7

#

83/

0

3(2*X3;

6
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测量对对流层低层的气溶胶最敏感!而太阳光度计则通过直

接太阳测量得到
9FQ

!对整个大气中的气溶胶很敏感)

=*

*

%

因此!当气溶胶在对流层上层运动时!两次测量之间的差异

可能很大)

=-

*

%气溶胶光学特性的假设也导致反演到的
;9_,

QF9/9FQ

的不确定性%

C%?

!

近地面气溶胶消光系数

由于在观测地点地表和垂直方向缺乏气溶胶消光系数测

量!另一种半定量验证
;9_,QF9/

反演气溶胶消光系数的

方法是将其与颗粒质量浓度进行比较%将地面站点的地表

R;

.'+

浓度与
;9_,QF9/

反演近地面气溶胶消光系数进行

比较!采用气溶胶消光剖面
+"C

以下的底层作为代表性的

近地面%图
*

"

6

#和"

X

#显示了
;9_,QF9/

反演的
9FQ

和近

地面气溶胶消光系数与用地面站点测量的地表
R;

.'+

浓度的

时间序列图!其中图中橘色阴影部分的
9FQ

值较高!而气

溶胶近地面消光系数和
R;

.'+

浓度均较低%具体分析橘色阴

影时段"

=.

月
#

日至
*

日#的气溶胶垂直廓线!将
# Ĉ

以下

的气溶胶消光系数分成
*

段进行统计分析!如图
*

"

1

#所示!

气溶胶主要分布在
"'G

#

='! Ĉ

处!表明这一时段气溶胶主

要位于高层!因此导致
9FQ

与近地面仪器测量的
R;

.'+

浓

度相差较大%

如图
*

"

8

#"

0

#所示!

;9_,QF9/

反演的气溶胶近地面消

光系数与地面
R;

.'+

浓度之间存在良好的一致性!这意味着

;9_,QF9/

反演获得的近地面消光系数真实地反映了地面

附近的颗粒物含量%气溶胶消光系数和颗粒质量浓度的日均

值和小时均值线性拟合相关系数
H

分别为
"'G#

和
"'*.

%通

过对两种气溶胶类型进行回归分析!气溶胶消光系数基本随

颗粒质量浓度变化&然而!它也受到粒子组成$吸湿性和气

象条件等多种因素的影响&其次!原位
R;

.'+

数据直接在地

表面处或靠近表面测量!而气溶胶近地面消光系数是从

;9_,QF9/

反演到的从地面到
+"C

的剖面中提取的!在大

的水平距离上取平均值%因此!颗粒的分布不均匀在垂直和

水平方向上!降低了这两个数据系列的一致性)

=G

*

%同时!整

个反演的数据集没有考虑云的影响%

图
Q

!

#

&

$

BDE=!"DG

反演的
D"!

与地面站点测得的
FB

?%P

浓度的时间序列图'#

'

$

BDE=!"DG

反演气溶胶近地面消光系数

与地面站点测得的
FB

?%P

浓度的时间序列图'#

(

$橘色阴影时段
CA9

以下气溶胶消光系数分段统计图'#

7

$气溶胶近地

面消光系数与
FB

?%P

浓度的日均值相关性'#

3

$小时均值相关性

)*

+

%Q

!

"

&

#

,*93/38*3/.4253D"!/&2CQU198328*3X3748.9BDE!"DG&17(.9

0

&8*/.1-*25*1/*2:FB

?%P

(.1(3128&2*.1

&"

'

#

,*93

/38*3/.4/:84&(3&38./.;3K2*1(2*.1(.344*(*3128328*3X3748.9 BDE=!"DG&17(.9

0

&8*/.1-*25*1/*2:FB

?%P

(.1(3128&2*.1

&

"

(

#

G3

+

9312&2*.1(5&82.4&38./.;3K2*1(2*.1(.344*(*312'3;.-CA9*1.8&1

+

3/5&737

0

38*.7

&

J*13&883

+

83//*.1

0

;.2/.47&*;

6

&175.:8;

6

7&2&&83/5.-1*1

"

7

#

&17

"

3

#!

83/

0

3(2*X3;

6

C%C

!

一次雾霾过程分析

图
*

"

6

#和"

X

#的蓝色阴影处是
."=-

年
=.

月
#

日至
*

日

的一次明显雾霾过程!图
-

"

6

#是
;9_,QF9/

测得的
9FQ

与地面站点测得的
R;

.'+

浓度在此次污染过程的时间序列

图!

!

日的气溶胶含量达到最大值!

+

日稍有下降%图
-

"

X

#和

"

1

#展现了这一段时间的温湿度及风速风向等气象参数!

!

日

和
+

日的相对湿度基本在
G"U

以上!这种高湿度环境更利于

气溶胶吸湿增长!使污染加重&

!

日凌晨左右风向从东南风

变成了北风!而且污染严重的两天风向均是来自西北方向!

表明北边有污染气团传输过来!

+

日夜间风向又变为东南方

向!气溶胶含量下降!污染减弱%图
-

"

8

#是基于后向轨迹分

析"

T

5

4

)

&:2

模型!

<22

)

(++

KKK'3068

5

'7%66'

L

%\

#的
!

日
=.

点的
!G

小时风场后向轨迹图!

+""C

高度风场来自东北方

向!

=+""

和
#"""C

高度风场来自西北方向!三者占比相

近!可见西北方向的风场影响更大!这也与图
-

"

1

#结果吻

合%从图
G

气溶胶消光系数垂直分布可以看出!气溶胶主要

*=-
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聚集在地面上
= Ĉ

附近!且在雾霾期间"

!

日至
+

日#!气溶

胶均是上午聚集在
=

公里高度!到了中午便开始沉降至近地

面%另外!结合图
*

"

X

#这一时段气溶胶近地面消光系数与

R;

.'+

趋势一致!更加说明
;9_,QF9/

测量对对流层低层

的气溶胶最敏感%

图
T

!

#

&

$

?U$T

年
$?

月
C

日至
Q

日
BDE=!"DG

反演的
D"!

与地面站点测量的
FB

?%P

浓度时间序列图'#

'

$温湿度'#

(

$风速风

向'#

7

$

?U$T

年
$?

月
L

日
$?

点的
LW5

风场后向轨迹图

)*

+

%T

!

"

&

#

,*93/38*3/.4253D"!/&2CQU198328*3X3748.9BDE!"DG&17(.9

0

&8*/.1-*25*1/*2:FB

?%P

(.1(3128&2*.1.1C252.

Q25!3(?U$T

&

!*:81&;X&8*&2*.1.49323.8.;.

+

*(&;

0

&8&93238/&83/5.-37*1

"

'

#

&17

"

(

#&"

7

#

LZ5'&(A=28&

V

3(2.8*3/&88*X*1

+

*1>343*&2$?

(

UUL!3(?U$T

图
W

!

气溶胶消光系数的垂直分布

)*

+

%W

!

_382*(&;

0

8.4*;3/.4&38./.;3K2*1(2*.1(.344*(*312/

!

!

结
!

论

!!

利用
;9_,QF9/

从
."=-

年
=.

月至
."=G

年
=

月在合

肥市科学岛观测并反演了气溶胶
9FQ

和消光系数%通过反

演
F

!

斜柱浓度!利用廓线反演算法
R3:9;

反演对流层
! Ĉ

以下的气溶胶消光系数%将
;9_,QF9/

在
#*"7C

反演的

9FQ

与太阳光度计
@S#=G

的结果进行比较!二者均表现出

相似的时间变化规律!小时均值和日均值的相关系数
H

均达

到
"'A"

以上!但太阳光度计测得的
9FQ

比
;9_,QF9/

测

得的高出
."U

%

;9_,QF9/

测量对对流层低层的气溶胶最

敏感!而太阳光度计通过直射太阳光测量得到
9FQ

!对整个

大气中的气溶胶很敏感%将
;9_,QF9/

反演的近地面气溶

胶消光系数与地面站点的
R;

.'+

浓度进行了对比!两种数据

之间的对比呈现出良好一致性%选择
."=-

年
=.

月
#

日至
*

日的雾霾期间
;9_,QF9/

反演气溶胶!与地面站点
R;

.'+

对比!并通过气团后向轨迹分析辅助
;9_,QF9/

反演识别

污染来源!结果表明!除近地面二者表现出相同的变化趋势

外!

;9_,QF9/

还获得了高空气溶胶的分布变化信息!说

明
;9_,QF9/

技术是获取对流层的气溶胶信息的有效工

具!其结果可以为气象$环境管理部门提供重要的数据支

持%
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