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用差分光学吸收光谱 "

CD49

#方法!从曙暮光天顶散射可见光光谱资料反演了

北京上空的
D

%

和
<D

!

柱含量!并对反演结果进行了验证和误差分析$斜柱含量的反演采用了

线性和非线性最小二乘拟合方法!拟合时考虑了
D

%

%

<D

!

和
E

!

D

的吸收%

F)*

G

效应和散射

的影响&斜柱含量除以空气质量因子转换成垂直柱含量$空气质量因子的计算使用伪球面

CH9DFI

辐射传输模式$
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和
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!

总量的检验分别用北京的
C.J,.*D

%

资料和卫星
94KLHH

的
<D

!

廓线资料$反演的
D

%

总量与
C.J,.*D

%

总量相比偏差小于
&$M

&

<D

!

总量与
94KLHH

的偏差约
!$M

$

关键词!二氧化氮&臭氧&差分光学吸收光谱方法&反演
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引言

从
&A?B

年
N1061*

等'

&

(发现南极臭氧洞以来!臭氧层的损耗成为人们普遍关注的

问题$

!$

世纪
?$

年代以来大气中人为排放的一些化学成分的浓度的增加!导致了平流

层臭氧的减少)在南极!春季的臭氧减少极为严重&非极区的臭氧含量和
!$

多年前相

比也有减少$从
&A"A

到
&AA"

年的观测结果看!北半球中纬度冬春季臭氧减少
BM

!

#M

!夏秋季减少
%M

&南半球中纬度臭氧约减少
BM

'

!

(

&近
!$

年来!北京上空臭氧每

年平均减少约
$;#BCO

'

%

(

$

大气臭氧的减少和全球气候变化有紧密的联系!平流层臭氧减少和近地面层增加

的
D

%

对地球的温度平衡分别有冷却效应和温室效应$臭氧的减少使到达地面的紫外辐

射增加!其中过量的
O:>P

可以对生物造成伤害!如灼伤%皮肤癌和对眼睛的伤害

等'

%

(
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(首先提出了
<D

R

"

<D

!

S <D

#和
D

%

的催化循环反应!影响着平流层的

臭氧含量$卤族成分在
D

%

的破坏中也起了重要的作用'

B

!

#

(

$人为排放的
E

!

D

%

'E

@

%

<

!

D

和飞机排放的
<D

%

<D

!

影响着
D

%

的含量'

"

(

!人为产生的
'2

%

P0

成分是平流层
D

%

减少的主要原因'

!

(

$因此!同时探测平流层的
D

%

%

<D

!

%

P0D

%

D'2D

等气体的含量是

很有意义的$

本文介绍了用差分吸收光谱方法反演平流层
D

%

和
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!

柱含量的仪器%算法和结



果!用
C.J,.*D

%

资料和
94KLHH

的
<D

!

资料对反演结果进行了检验$

$

!

仪器简介

我们反演所用的曙暮光光谱资料是由紫外*可见光中分辨率光谱仪观测得到的$

图
&

!

曙暮光观测示意图

光谱仪由
#

部分组成)热电制冷的紫外

!

&;&

"

6''C

探头%

''C

控制器%光栅

单色仪%红外探测器%数据采集和处理

系统和前置光学系统$仪器位于中国科

学院大气物理研究所大楼顶上$晴天时!

在傍晚开始进行天顶散射光观测!太阳

天顶角约从
?BT

到
A%T

!每
B6)*

取样一

次$观测用
&!$$

线光栅!狭缝宽度
&$$

"

6

&在
@%#*6

!仪器分辨率约
$;#*6

&

观测的波段范围为
%B$

!

#$$*6

&

''C

工作温度为
U!$V

$仪器的观测方式如

图
&

所示!在曙暮光时段对天顶观测!

阳光穿过的大气路径较长!气体吸收信

号强度增大!容易检测'
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反演算法

根据
P++0>W16J+05

定律!有
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式中
!

$

是地外太阳辐射强度!

!

是辐射强度!

$

是入射光穿过的倾斜路径!

#

是气体的

数密度!

$

是气体的吸收截面!

%

是波长$由于大气中存在多种气体的吸收%散射和大

气的
F)*

G

效应 "由空气分子的转动喇曼散射造成的!可以用一个有效吸收截面
$
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#分别是瑞利散射截面和空气分子密度&

$
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#和
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$

#分别

是米散射截面和空气分子密度$

#

%

表示
%

气体的吸收截面!

)

9'C

!

%

表示
%

气体的斜柱含

量$

由于散射系数随波长的变化比较平缓!分子散射系数和米散射系数分别可用
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和
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近似!而气体的吸收截面随波长变化比较剧烈$因此!在
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世纪
"$

年代!
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(提出了差分光学吸收光谱 "简称
CD49

#方法!把吸收光谱分成变

化快和变化慢的部分!变化快的部分代表气体的吸收!变化慢的部分代表散射的贡献!

在计算时以一个低阶的多项式近似$由 "
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是气体的差分吸收截面 "图
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是
+

次多项式的系数$

图
!

!

差分吸收截面示意图"以
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为例#
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)吸收截面&
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)用三项式拟合的宽谱&

#

]

)差分吸收截面

在数值模拟计算中!定义光学厚度
$
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观测的光学厚度
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分别为
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效应的差分吸收截面和相应的斜柱含量!

$

+

,

+

!

+是波长的多项式!计算中用二次多项式$

!
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#是曙暮光观测光谱!

!
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"

!

#是

中午的观测光谱$

另外!为了进一步校正光谱波长的定标!消除仪器波长的漂移!在拟合过程中又

引进了新的参数)波长的平移 "
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其中!
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是参考波长$

最后!对观测和模拟光学厚度做最小化!得到气体的斜柱含量$计算的步骤如下)
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-

,()35

和
-

,

^

/++,+

的初值!计算
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!插值吸收截面到
!
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!做线性拟合!求出气

体的斜柱含量
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到斜柱含量&

*

重复以上步骤!直到两次计算的 "相对#差的平方小于
&$

U#或超过最

大迭代次数时停止$最后的计算结果给出
D

%

%

<D

!

的斜柱含量和波长的平移及伸缩量$

以上的算法选自
KDYL

的技术报告'

&!

(

!是比较成熟的算法$

计算过程中
<D

!

和
D

%

吸收截面选用
P/00._,

等'

&%

(测量的
!!&`

的吸收截面!水汽

的吸收截面用
E10Z+0

等'

&@

(的资料!

F)*

G

截面的计算采用
'(1*8+

等'
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(的方法和程序$

用
CD49

方法反演气体垂直柱含量!还要计算空气质量因子 "

'

4YN

#!将气体斜柱

含量
.

转换为垂直柱含量
/

$空气质量因子定义'
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(为

'

4YN
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!!

本文用伪球面的
CH9DFI

辐射传输模式'

&"

(计算了地基曙暮光天顶观测的空气质量

因子$辐射传输计算中考虑了分子散射%

Y)+

散射%地面反照率的影响%

D

%

%

<D

!

的

吸收等!计算中采用了中纬冬季%中纬夏季和
O9"#

三种
D

%

廓线 "图
%1

#!计算结果如

图
%J

$

图
%

!

"

1

#计算
'

4YN

时用的
D

%

廓线&"

J

#

D

%

的
'

4YN

!波长
BB$*6

虚线)中纬冬季&实线)中纬夏季&点划线)

O9"#

&

!

!

"

和
#!

$

垂直柱含量的反演结果及误差分析

用上述方法!我们处理了
&AA?

年
A

月到
!$$$

年
B

月的曙暮光光谱观测资料$图
@

是
<D

!

斜柱含量光谱拟合的结果!其中虚线是观测的
<D

!

差分光学厚度!实线是拟合

的光学厚度!从图上可以清楚地看出
<D

!

的吸收结构!拟合的剩余光谱的光学厚度约

$;$$@!

$图
B

是用
@?$

!

B%$*6

波段的光谱资料!拟合
D

%

斜柱含量的结果!虚线是观

测的
D

%

差分光学厚度$这个波段信噪比比
@%$

!

@B$*6

大!所以拟合效果好一些!剩

余光学厚度约为
$;$$%%

$

对
D

%

柱含量的检验!用同一天北京观测的
C.J,.*D

%

总量!如图
#1

所示!图中实

线是
C.J,.*D

%

总量!虚线是
CD49

反演的
D

%

柱含量$从图
#J

中可以看出!
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图
@

!

<D

!

光谱拟合个例

测量时间为
&AA?

年
A

日
&&

日
&?

时
!%

分!太阳天顶角
?A;%T

!虚线)观测&实线)拟合

图
B

!

D

%

光谱拟合个例

测量时间为
&AA?

年
A

月
&$

日
&?

时
!B

分!太阳天顶角
?A;@T

!虚线)观测&实线)拟合

C.J,.*D

%

的比较可分为三段)从
&AA?

年
&$

月到
&AAA

年
&

月!

CD49

反演
D

%

柱含量

较小!平均比
C.J,.*D

%

总量小
!$CO

&

&AAA

年
#

月到
&&

月!偏差较小!几乎为
$

CO

&

&AAA

年
&&

月到
!$$$

年
%

月!差值又变大$统计结果 "平均差和均方根差绝对值

及相对值#见表
&

$

CD49D

%

总量和
C.J,.*D

%

总量变化趋势是一致的!相关系数为

$;?A

$

&"$&

!

#
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图
#

!

"

1

#

CD49

反演的
D

%

垂直柱含量 "实线#和
C.J,.*

观测的
D

%

柱含量 "虚线#的比较&

"

J

#

CD49

和
C.J,.*D

%

量的差 "反演结果分
&AA?

年
A

月
&$

日至
&AAA

年
&

月和
&AAA

年
#

月至
!$$$

年
B

月两段#

表
%

!

'!()!

"

和
'*+,*-!

"

总量的比较结果

日期 均值 "

CD49UC.J,.*

# 标准差 "

CD49UC.J,.*

# 均值-
M

标准差-
M

&AA?>$A

!

&AAA>$& U&A;%CO &B; U# @;A

&AAA>$#

!

&AAA>&! S!CO &&;B S$;# %;B

!$$$>$&

!

!$$$>$B UA;@CO &#;A U!;B @;#

我们更关心
<D

!

的垂直柱含量年变化$首先对
<D

!

反演进行检验!结果如图
"

所

示$因为很难找到时间%地点和我们的曙暮光观测完全匹配的资料!我们用
94KLHH

卫星反演的
<D

!

廓线积分!得到柱含量!然后和
CD49<D

!

的柱含量比较!所选
<D

!

廓线位于北纬
@$Ta%T

范围内!时间上也不一定是和曙暮光观测同一天!因此
<D

!

总量

的检验的可靠性比
D

%

稍差$

总的看来!
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反演的
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的
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总量的结果是一致的!反映出了
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图
"

!

CD49

反演的
<D

!

垂直柱含量和
94KLHH<D

!

柱含量的比较

空心圆)

CD49

方法反演的
<D

!

垂直柱含量&实心点 )

94KLHH<D

!

柱含量

<D

!

季节变化!夏季较高!冬春季较低!

CD49<D

!

值普遍比
94KLHH<D

!

小!而且变

化较大$图中
94KLHH

的
<D

!

柱含量分成明显的两部分!较大的是傍晚的观测!较小

的是早晨的观测$我们的曙暮光观测结果只有傍晚的$

从检验结果看!

CD49

反演的
D

%

%

<D

!

都有系统偏差!值偏小$产生偏差的原因

很多!主要与背景光谱有关!由于仪器
''C

总有暗电流的影响!所以总有一个背景光

谱$这个背景光谱的大小与
''C

的温度有关!而且有固定的结构$我们的
''C

的温

度只能稳定降到
U!$V

左右!经过多次测量背景光谱!我们在资料处理时都减去了一

组在
!$$$

年
#

月测量的背景光谱!作为平均的背景$但是从我们测量的背景光谱看!

在各次测量时!仍有小的变化!但结构是稳定的!在变化较大时!可以变化
"$

个计数

值!这可能是由于环境温度影响$如果背景光谱平均值增加
"$

个计数值!反演的
D

%

含

量约增加
BM

!对
<D

!

的影响更大$

在计算空气质量因子时!选用的是
&A"#

年美国标准大气廓线!代表一个平均的情

况$但是实际上空气质量因子也有季节变化!这也是造成系统偏差的原因之一$

CD49

反演结果偏小!还与拟合中剩余光学厚度较大有关!这说明在剩余光谱中

除了仪器的噪音%另外的气体的吸收等!还有一部分
D

%

或
<D

!

没有反演出来$

以上是对
D

%

和
<D

!

都存在的影响!单独对
D

%

或
<D

!

来说!又各有自身的原因$

C.J,.*D

%

总量是在太阳天顶角较小时候的值!观测时间多在中午前后!而
D

%

总量有

日变化!中午的值较大!早晨傍晚的值较小!曙暮光测量的
D

%

含量日变化大于
!$CO

的情况!所以
C.J,.*

方法和
CD49

方法某几次观测结果偏差较大!很可能是当日
D

%

变化较大$另外!

CD49

方法反演
D

%

总量!对对流层
D

%

含量反应不敏感!如果存在对

流层污染!

C.J,.*D

%

总量较高!而
CD49D

%

含量反映不出对流层的
D

%

含量$

对
<D

!

计算其空气质量因子时!我们没考虑化学过程的影响!这是偏差较大的一

个重要原因$在曙暮光时段!

<

!

D

B

的光解反应较慢!可以忽略&在太阳天顶角大于
A$T

%"$&

!

#

期 王
!
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时!

<D

!

的光解速度和氧原子的含量下降很快!使
<D

转化为
<D

!

!

<D

!

含量变大$

这种变化影响了
<D

!

柱含量的反演$

9.2.6.*

等'

?

(计算空气质量因子时用模式模拟了

太阳天顶角大于
A$T

时
<D

到
<D

!

的转化$在太阳天顶角大于
A$T

以后!仪器的信噪比

减小!拟合结果误差也较大$

我们计算的
<D

!

总量比较离散!这和对流层的污染有关!

\0+,5.*

等'

&?

(在比较

9WHY'4I

模式计算的
<D

!

柱总量和反演的
CD49<D

!

总量时发现!如果去掉对流层

以下的
<D

!

含量!

<D

!

的柱含量和模式计算的结果比较一致!且离散点变少$

.

!

小结

本文用
CD49

方法反演了北京上空
&AA?

年
A

日到
!$$$

年
B

月
D

%

和
<D

!

的柱含

量$我们的仪器在可见光波段!用
&!$$

线光栅观测!分辨率约
$;#*6

!满足反演
D

%

%

<D

!

等气体含量的要求!但是反演其他微量气体受仪器的信噪比和光谱波段的限制$

CD49

方法同于散射光观测!有很好的反演精度!反演过程中影响最大的是气体

的吸收截面的订正和波长的定标$模拟
F)*

G

效应截面时用
'(1*8+

等'

&B

(的方法!加快

了计算速度$拟合时考虑了波长的伸缩和平移!对波长定标的误差做了进一步的订正$

而且在我们所选的可见光波段!波长的伸缩%平移对
D

%

%

<D

!

反演影响不很大$

经过与
C.J,.*

和
94KLHH

的结果比较!

CD49D

%

总量和
C.J,.*D

%

总量之差小于

&$M

&

<D

!

总量和
94KLHH

卫星资料相比!月平均值差约
!$M

$

CD49

反演的
D

%

和

<D

!

总量偏小!但合理地显示出了季节变化$

我们拟合光谱和观测光谱的剩余差分光学厚度仍比较大!其中可能有
D

%

和
<D

!

的

贡献和仪器的影响$在
CD49

反演中!如果今后用自己的仪器测量气体的吸收截面!

则能提高拟合的质量$空气质量因子的计算还应该进一步考虑化学反应和季节变化!

在应用中不断地改进算法$

致谢!在本工作中!曙暮光光谱观测资料由章文星观测提供!赵延亮提供
C.J,.*D

%

资料!

C0;

'(1*8+

提供
F)*

G

截面的计算程序!

C0;`

X

22)*

G

提供了
CH9DFI

辐射传输程序!陈英帮助打印修改

稿!两位审稿人和王普才研究员对论文修改提了许多宝贵的建议!在此一并表示感谢$
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