
第 38卷第 5期 

2009年 5月 

光 子 学 报 

ACTA PH()T()NICA SINICA 

Vo1．38 NO．5 

M ay 2009 

被动多轴 DOAS技术污染气体垂直柱 

浓度反演方法研究* 

付强 ～，刘文清 ，司福祺 ，张英华 ，谢品华 
(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 ，合肥 230031) 

(2中国环境监测 总站 ，北京 100029) 

摘 要：介绍了基于太阳散射光的多轴被动差分吸收光谱技术与系统及其在大气污染气体垂直柱 

浓度监测中的应用．实验中利用夫琅和费光谱作为参考光谱，同时将 Ring光谱作为一种吸收结构 

参与拟合去除太阳光谱 中的夫琅和费结构和 Ring效应对测量结果的影响，并结合辐射传输模型将 

污染气体斜柱浓度转换为垂直柱浓度 ，通过“好运北京”奥运限车期间与 ()MI卫星的对比实验一致 

得 出限车期 间 N()!有约 2O 的下降，证 实了本方法的可行性． 
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0 引言 

采用紫外 、可见波段散射光、基于差分吸收光谱 

(Differential Optical Absorption Spectrum，D()AS) 

原理的大气痕量气体解析方法通常被称为“被动” 

D()AS技术 ，这种命名是相对于采用人工光源(如氙 

灯等)的“主动”DOAS技术而言的[】 ．近些年，随着 

全球 臭 氧 测 量 系 统 (Global()zone Monitoring 

Experiment，GOME)、大气探测扫描差分吸收光谱 

系 统 。 (Scanning Imaging Absorption 

Spectrometer for Atmospheric Chartography， 

SCIAMA HY)以及天底观测光谱仪全球 () 监测 

系统 (Dutch—Finnish Nadir—Pointing Spectrometer 

()MI)等星载大气成分探测系统的发射、运行成功， 

被动 DOAS技 术 取 得 了长 足 的发 展．相 比主 动 

D()AS技术，被动 DOAS技术具有 以下的优点：1) 

采用散射光作为光源 ，简化系统 同时减少 了系统的 

安装难题 ；2)具有大范围监测的能力；3)易于实现平 

台搭载(如机载、星载等)． 

被动 DOAS技术根据平台的不同可分为地基、 

空基与星载，其中地基系统相比于空基、星载系统不 

仅提供更为精细的数据，同时也是 基与星载的数 

据校准源 ，此外地基亦是其他平台的发展基础 ，近年 

来，国际上已经开展了一些地基被动 D()AS技术的 

研究工作，如 BrO，NO 等气体的测量 ． 

本文介绍 了自行研发的多轴被动 D()AS系统 
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及其反演算法，通过参考光谱的选择去除了太阳光 

谱 中夫琅和费结构的干扰 、将 Ring效应作为一种吸 

收结构参与拟合过程减少了其对反演结果的影响、 

同时采用辐射传输模型 Tracy。结合激光雷达气溶 

胶测量数据计算大气质量因子将污染气体斜柱浓度 

转换为垂直柱浓度 ，并通过“好运北京”奥运测试赛 

限车期间与 OMI卫星的对比实验，一致得出限车期 

间，由于车辆单双牌照行驶时间的限制，污染气体 

N()。有约 20 的下降，证实了该方法的可行性．为 

促进被动 DOAS技术在中国的发展 ，进而实现平 台 

搭载打下 良好的基础． 

1 实验系统 

被动多轴 D()AS系统结构如图 1．系统 由光学 

导入系统 、光纤 、HR2000光谱仪 、步进 电机 、电机温 

度控制电路及工控机等组成．太 阳散射光经 9O。反 

射镜 反 射 后 被 望远 镜 接 收、汇 聚 后经 光 纤 导入 

HR2000光谱仪中完成光谱信号的采集、数字化，经 

图 1 被动多轴 I)()As结构 示意 

Fig．1 Expcrirnental setup for max D()AS 
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USB线传输到工控机进行光谱数据的处理、存储等 

工作．系统采用海洋公司的 HR2OO0型光谱 仪作为 

探测器，该光谱仪集光谱色散 、接收 、数字化于一体 ， 

采用 Sony公 司 II X511 CCD为探 测元件 ，光谱范 

围 290～400 nm，光谱分辩率 0．5 nm，同时为保证 

光谱采集系统工作稳定 ，防止 由于温度变化造成 的 

光谱漂移给反演带来的误差 ，系统采用温度控制系 

统保证光谱仪工作温度恒定． 

2 反演算法 

DOAS技术基于痕量气体的“指纹”吸收原理反 

演痕量气体浓度，操作中将大气光学厚度分为“快变 

化”与“慢变化”部分，通过多项式拟和等去除由于瑞 

利散射、米散射等造成的“慢变化”部分，并将余下的 

由痕量气体造成“快变化”部分与标准截 面进行拟 

和，得到痕量气体浓度． 

D()AS系统接收到 的光谱信号 ，根据 I ambert— 

beer吸收定律，有 

，( )一 J ( )e ＼J ‘ 、”， ( ) (1) 

式 中，J( )为经过大气吸收后的接收光强 ( )是 

第 种气体分子的吸收截面 ，SCD 是第 i种气体分 

子的斜柱浓度 ，g(A)代表 大气中的瑞利散射 、米散 

射以及光学系统等造成的光强衰减． 

DOAS光谱探测 技术核心是采 用“差分 ”的思 

想．将痕量气体分子的吸收截 面变为随波长作慢变 

化的部分 ( )和快变化部分 ( ) 

，( )： l ( )+ ：( ) (2) 

因此式(1)可以表示为 

j( )一 ( )exp[一∑( ( )SCD + 

b( )SCD )]g( ) (3) 

定义变量 J。( )表示慢变化部分 

L( )一J。( )exp[一(∑( ，b(a)SCDi)]g( )(4) 

那么 ，差分光学厚度 D 

D 一In(j。( )／J( ))一 ∑ ( ( )SCD，) (5) 

通过数字滤波去除随波长作慢 变化的宽带光谱结 

构 ，保留光谱 中的快变化部分 ，并与气体分子的标准 

参考光谱进行非线性最小二乘法拟合 ，从而得到各 

种气体 的斜 柱 浓 度 (即 污 染气 体 沿 光 程 的积 分 

浓度)． 

在被动 D()AS技术中，采用太阳散射光作为光 

源 ，需对太阳辐射 的特征结 构、大气效应 等进行处 

理，以准确地获取污染气体斜柱浓度．被动 DOAS 

技术 中主要考虑的是太阳光夫琅和费结构与大气的 

Ring效应． 

由于太阳光球原子的选择性吸收与发射造成的 

夫琅和费结构在太 阳散射光中占重要的地位，尤其 

是在 紫 外 和 可 见 波 段 (300～ 600 nm)．在 被 动 

DOAS系统中夫琅和费结构 占吸收光谱 的 3O 左 

右，会给污染气体的反演结果造成很大的影响，因此 

必须选择合适的方法加以消除 ，一般采用除 以夫朗 

和费光谱来减少夫朗和费结构的影响． 

当太 阳辐射在大气传输时 ，由于旋转喇曼散射 

造成散射光 的夫琅和费结构变浅的现象称为 Ring 

效应 ，尽管 Ring效应对光学厚度只会造成百分之几 

的影响 ，但是，如果只单独的考虑夫琅和费结构 ，而 

图 2 被 动 17)OAS数据处理流 程 

Fig．2 Data processing flow chart of passive DOAS 
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对 Ring效应不做处理 ，则不能将夫琅和费结构的影 

响完全去除，会给反演结果带来偏差，特别是对浓度 

较低的污染气体．因此 ，测量光谱 中如何考虑 Ring 

效应的影响也是本项 目的一项研究 内容．本文采用 

Fish推荐的方法获取 Ring光谱u ，然后将它作为 

一 种大气“成分”，在进行浓度反演时一同加以考虑， 

通过这种处理方法，降低 Ring效应的影响． 

在经过处理后 ，得到污染气体斜柱浓度 ，这个值 

并没有普遍的意义 ，因为任何一个观测条件的改变 

都会导致测量结果的变化．为了得到和观测条件无 

关的污染气体含量，须计算大气质量因子(AMF)将 

斜柱浓度转化成垂直柱浓度(VCD)，关系为 

VCD=SCD／AM F (6) 

总结处理过程，被动 DOAS数据处理流程如图 2． 

3 结果与讨论 

2007年 8月，被动多轴 DOAs系统参加了由中 

科院组织旨在服务北京奥运的“北京地区大气环境 

监测行动计划”，该系统安装在中科院遥感所 5楼楼 

顶 ，与其余多种仪器(主动 D0AS、FTIR、激光雷达 

等)构成空气质量监测超级站，该监测站点距离鸟巢 

约 2 km，图 3为多轴 D()AS下图照片． 

1．0O 

1 Ol 

l 005 

348 350 352 354 356 358 

W avelength／nm 

(a)Optical densitie ofN 

348 350 352 354 356 358 

W avelength／nm 

图 3 MAX～DOAS系统照 片 

Fig．3 Photo of M AX—D()AS 

图 4为 MAX—D()AS数据反演实例，所示的是 

2007年 8月 17日MAX—DOAS外场实验中测量 的 

到一条光谱 (10：47)，夫琅和费参考谱选择 的是 

12：18测得的天顶谱．根据本文介绍的 DOAS处理 

方法 ，通过扣除过偏置和暗电流的测量谱 和夫琅和 

费谱相除后取对数，随后经过去除慢变化后得到差 

分光学密度．实验中通过在 347～358 nm波段反演 

NO：，图 4示意 了 NO：的拟合过程 ，参与 DOAS反 

演的气体 NO 、O 及 Ring结构．图 4中(a)图是测 

量谱经过处理后的差分吸收截面(细线)和拟合得到 

的 VCD：1．26×10 molecule／cm 的 NO2光 学 厚 

W avelength／nm 

(b)Optical densitie of OJ 

W avelcngtlVnm 

(d)Residual structure 

图 4 N02拟 合 过 程 示 例 

Fig，4 Sample DOAS evaluation of NO2 

度(粗线)；图4(b)中显示扣除NO 吸收后的差分吸 起的吸收结构相当或大于反演后的剩余结构时，系 

收结构(细线)与拟合得到的 () 光学厚度(粗线)； 统可成功的解析出待测气体浓度．被动 DOAS的探 

图4(c)为扣除 NOz和 O 的吸收后的结构与 Ring 测下限采用 Stutz算法计算⋯j，根据这个算法系统 

效应的光学厚度(粗线)；图 4(d)为最终拟合后的剩 探测极限取拟合过程中系统和统计误差 l 的2倍， 

余结构，主要来源于未知成分的吸收结构和系统噪 在这里，NO。柱密度的探测极限约为 1．5×10 

音 ，剩余结构决定着系统的监测下限，当吸收气体引 mo]ecule／cm。． 

三 L1 la0 L1 _I 一0 

立Is 弓i0 (10趸 lu ．I 釜 0 1̂ LI 口rB l1c10焉【1LIu．I I10 
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得到斜柱浓度后 ，利用辐射传输模型 Tracy计 

算大气质量因子，根据式 (6)便可 以得到污染气体垂 

直柱浓度 ，在这里气溶胶廓线数据 由同站点 的激光 

雷达u 测量得到． 

2007年 8月 17日～20日北京市机动车控制预 

演方案实施 ，实行机动车单双号行驶 ，以评估该项措 

施对北京市空气质量改善的影 响，探 索大气污染控 

制的有效措施 ，并为新的措施提供科学依据 ，为奥运 

会期间的空气质量保障提供经验．控制期间，每天大 

约停驶 120万 辆小 汽车 ，占 300万 汽车保 有量 的 

40 ．图 5为 2007年“好运北京”奥运测试赛单双牌 

照限车期 问多轴 D()AS系统 与 ()MI卫星据 NO 

垂直柱浓度监测结果对 比． 
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图 5 

Fig．5 

T ime 

(a)MAX．DOAS 

Time 

fb1()M 

图 5为 8月 16—21问 N() 垂直柱浓度变化 趋 

势图，其中 17-20日为“好运 北京”奥运 测试 赛期 间 

单双牌照机动车限行期 ，通过气象分析，16-21日北 

京气象条件基本一致 ，上午北京市呈现典型的静稳 

天气 ，多为早上雾霭 ，中午转晴 ，午后有风 ，风 向东 

南，扩散条件不利，为评过限车作用提供了可能．从 

图上可以看出，由于限车作用 NO 呈明显的降低趋 

势，且 MAX--DOAS系统与 OMI卫星数据 变化趋 

势较一致 ，如 17日开始减少 ，l9日达 到最 小等 ，且 

相对 16、21日均值 ，两种仪器均表明限车期 间 NO： 

下降为 2O 左右． 

4 结论 

作为一种光学遥测手段 ，被动 DOAS技术 以其 

多种气体成分同时探测和相对简单的仪器结构等优 

势，更加符合未来环境监测仪器发展的趋势．本文为 

被动多轴 DOAS为研究 对象，介绍 了系统构成 ，反 

演算法等 ，并通过“好运北京”奥运测试赛限车期间 

与 OMI卫星的对 比实验对系统性能进行验证 ，结果 

表明二者的监测结果具有很好 的一致性．为促进被 

动 DOAS技术的发展 ，进而实现平 台搭载奠定 了良 

好的基础． 
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Abstract：The method and system of determination of trace gas vertical column density by passive MAX— 

I)()AS were described．A so called Fraunhofer spectrum was used as reference spectrum in the D()AS 

fitting process to reduce the influence of Fratmhofer lines．Ring spectrum was included in the D()AS fitting 

process as an additional absorber to decrease、t l1e Ring effect．And slant column density was COIlverted into 

vertical column density by the radiative transfer mode1．Through compare with Dutch Finnish nadir— 

pointing spectrometer(OMI)in the period of“Good Luck Beijing”()lympic test games．good correlation 

was proved． 

Key words：Passive differential optical absorption spectroscopy ；Max axes；Vertical column density；Ring 
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