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基于高分辨率激光外差光谱反演大气 CO2

柱浓度及系统测量误差评估方法*
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(2020 年 1 月 17日收到; 2020 年 4 月 19日收到修改稿)

利用实验室研制的近红外激光外差光谱仪, 开展了基于最优估计算法的温室气体柱浓度反演和系统测

量误差的近似评估等相关工作. 首先, 通过光谱数据库、参考正向模型计算结果与傅里叶变换红外光谱技术

探测结果筛选出了探测窗口, 并以此为依据选择了相应的激光器和探测器; 其次, 建立了基于参考正向模型

最优估计浓度反演算法, 采用 Levenberg-Marquardt (LM) 迭代方法, 实现了整层大气 CO2 柱浓度及垂直分布

廓线的反演, 并开展了长期观测对比实验, 验证了反演算法的可行性; 最后, 通过模拟所选探测窗口波段在不

同白噪声条件下的正向大气透过率谱, 获得了系统 SNR与柱浓度测量误差之间的近似对应关系. 该研究是

探测系统不可或缺的理论计算部分, 将有助于完善激光外差技术在大气探测中的应用.
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1   引　言

气候变化的主要驱动因素之一是地球大气中

CO2[1,2] 温室气体加速生长的结果, 其生长原因与

人类活动和人为排放紧密相关 [3], 近几十年来, 约

40%的人为 CO2[4] 排放在大气中, 而其余的则储

存在陆地和海洋沉积物中. 尽管目前关于 CO2 的

建模和观测得到了快速的发展, 但大气、陆地和海

洋之间的碳交换过程尚未得到充分了解, 导致未来

气候变化的预测存在相当大的不确定性, 评估区域

温室气体源和汇的准确性取决于地面观测站的密

度, 因此需大面积的进行布网, 从而更好地理解

CO2 及其他温室气体源、汇总量和时空分布. 基于

吸收光谱技术的气体探测方法主要包括可调谐半

导体激光吸收光谱技术 (TDLAS)[5,6]、波长调制光

谱技术 (WMS)[7−9]、傅里叶变换红外光谱技术

(FTIR)[10,11]、激光外差光谱技术 (LHR)[12−16] 等.

基于 LHR的地基探测仪具有体积小、高分辨

率、易集成等优点, 已用于多种气体的遥感探测.

Sonnabend等 [12] 利用 10 µm铅盐激光器建立的

激光外差系统测量了臭氧的大气太阳透过率谱,

反演了臭氧的浓度廓线. Weidmann等 [13] 建立的

0.0073 cm–1 高分辨率激光外差系统, 实现了 O3 的

廓线反演. Tsai等 [14] 建立了一套可调谐外腔量子

级联激光外差辐射计, 测量并反演了大气 O3, N2O,

CH4, H2O等气体的垂直廓线分布信息. 在国内,

王晶晶等 [15] 搭建了 3.53 µm带间级联激光器为本

振光源, 实现了 CH4 及 HDO廓线反演, 其分辨率

为 0.0033 cm–1. 张尚露等 [16] 利用逐线积分辐射传
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输模式, 对实测的激光外差透过率谱进行了非线性

最小二乘拟合, 实现了整层大气水汽柱浓度的反演.

本文利用建立的参考正向模型筛选出了适合

的大气探测窗口, 提出了精准的激光器波长相关校

准方法, 基于最优估算法实现了 CO2 柱浓度和垂

直廓线分布的反演 , 并对 5个月的探测数据与

GOSAT数据进行了对比. 此外, 为了评估系统的

测量误差, 提出一种新的系统测量误差评估方法,

通过对参考正向模型模拟的透过率谱加载不同幅

度的白噪声, 建立了信噪比与测量误差间的近似对

应关系. 

2   高分辨率大气CO2 垂直廓线的数据
反演

图 1为高光谱分辨率激光外差技术反演的技

术路线图, 主要包括四个模块, 分别为参考正向模

型、探测吸收谱系统搭建、高分辨率光谱预处理以

及迭代反演算法. 本工作主要为算法研究, 因此关

于系统搭建部分在这里就不再赘述. 

2.1    参考正向模型 (RFM)

参考正向模型 (RFM)[17] 由英国国家地球观测

中心研发, 是一种通用的逐线辐射传输计算模型.

通过对源代码进行编译, 并编辑和调用 rfm.drv文

件以获得大气透过率谱及雅可比矩阵等结果, 为后

期的数据反演提供相应的正向计算数据.

利用 RFM对整层大气透过率谱进行模拟可

以用于选择合适的探测窗口, 其选择依据需满足以

下几点: 1) 避免其他气体分子及太阳谱干扰; 2) 合

适的谱线强度; 3) 探测波段有可选的激光器及探

测器. 首先, 通过查询 HITRAN2016数据库 [18], 可

知 CO2 在 6230—6245 cm–1 (1.601—1.605 µm) 波
段具有较强的吸收; 随后利用参考正向模型 (RFM)

模拟了 CO2,  NH3,  H2O,  N2O,  NO2,  O3,  CO等

7种小分子的大气透射光谱 (如图 2所示), 通过对

比总的模拟谱、单独的大气 CO2 和 H2O模拟谱以

及地基 FTIR测量结果, 最终选择了位于 6238.2—

6239.3 cm–1 的探测窗口, 并以此为依据选择了相

应的激光器和探测器. 

2.2    数据预处理

2019年 3月 12日在中国科学院合肥物质科

学研究院 (31.9°N, 117.166°E)采集的 0.0073 cm–1

高光谱分辨率近红外激光外差数据如图 3所示, 采

集模式为逐点扫描方式.

首先, 对如图 3(a)所示的 CO2 外差信号进行

背景信号扣除处理, 当电流较低时, 激光器仍未出

光 (红色椭圆标记的部分), 对其取平均得到外差信

号的偏移量, 利用外差信号减去该偏移量实现背景

扣除.

 

实际大气参数、
天顶角等

大气分层计算

参考正向模型HITRAN
数据库

激光外差测量系统

高分辨率吸收谱数据

高分辨率吸收谱预处理

拍频系统

频谱分析

仪器函数

仪器函数

通道选择

先验廓线
浓度分布

正向计算谱及
核函数矩阵 预处理光谱信号 仪器函数及噪声水平

先验估计浓度矩阵、基线 先验估计协方差矩阵、权重 测量误差协方差矩阵

最优估算法 (OEM) 反演模型

激光外差反演结果

图 1    激光外差系统整体技术路线

Fig. 1. Overall technical route of laser heterodyne system. 
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其次, 利用扣除背景后的外差信号除以图 3(c)

所示的 DC信号对外差信号进行功率校正, 具体过

程为 

S1 = (S2 −D)/B, (1)

其中, S1 为功率校准的激光外差信号, S2 为激光外

差原始信号, D 为偏移量, B 为 DC信号.

最后 , 借助波长计和 HITRAN数据库对外

差信号进行波长标定, 并与参考正向模型相同的

频率间隔进行插值处理. 需特别指出的是, 由于激

光电流的工作模式为逐点扫描模式, 利用波长计

(Bristol, 621B) 能够方便地进行实时的波长标定.

但是, 在实际测量过程中, 激光器的工作波长可能

会有轻微的变化 (如图 4(a)所示). 为了准确识别

该波长偏移, 如图 4(b)所示, 通过移动真实信号,

计算 RFM模型计算的参考信号和实际外差信号

的相关系数, 其中移动步长可以用插值方法定义为

任意小的长度 (如 0.0001 cm–1). 最后通过相关系

数的最大值位置 (如图 4(b)所示)可以精确地确定
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图 2    基于 RFM模拟的正向透过率谱及所选探测窗口

Fig. 2. Forward  transmittance  spectrum  based  on  RFM

simulation and selected detection window. 

 

0 20 40 60 80 10

电流/mA

7.0

3.5

0

-3.5

0.5871

0.5814

0.5757

0.5700

0.207

0.138

0.069

0

D
C
信

号
太

阳
光

信
号

L
H
R
信

号 0
偏移量

(a)

(b)

(c)

图 3    激光外差实验结果　(a) CO2 的高分辨率的外差信

号; (b) 实时跟踪的太阳光信号; (c) 激光器的 DC信号

Fig. 3. Experimental results of the laser heterodyne: (a) The

high-resolution  heterodyne  signal  of  CO2;  (b)  the  sunlight

signal tracked in real time; (c) the DC signal of the laser. 
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图 4    波数偏移校准原理　(a) 参考信号与实验信号之间的波数偏移; (b) 计算波数偏移的过程, 插图为相关系数的结果

Fig. 4. Principle  of  the wavenumber shift  calibration:  (a)  Wavenumber shift  between the reference signal  and real  signal;  (b) the

process of calculating the wavenumber shift. The inset shows the result of correlation coefficients. 
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波长偏移, 该方法在信噪比较差的情况下依然适

用. 最终获得处理后的 LHR频谱 (图 7(a)中的黑

点)以备下一步的数据反演. 特别指出, 对于太阳

光功率波动较大的信号 (大于平均太阳光功率的

10%), 将不再做进一步的处理. 

2.3    大气参数及状态向量

如图 5所示, 数据反演所采用的地表温度、压

力数据来自于中国气象数据服务中心 (CMCC),

而 0.2—55.0 km数据源自于美国气象环境预报中

心 (NCEP)合肥站的数据 (蓝点), 对于 55 km以

上的数据 (红点) 通过对欧洲中期天气预报中心

(ECMWF)的月纬向平均廓线数据插值得到. 对

于 CO2 的先验廓线, 使用了典型的中纬度白天廓

线数据. 大气分层采用 45层, 从地表到 78 km高

空, 高度网格依次为 0.5, 1.0, 2.0, 4.0和 6.0 km. 

2.4    迭代反演过程

LHR数据反演的流程图如图 6所示, 主要由

参考正向模型、测量实验数据预处理和迭代反演等

过程组成.

迭代反演采用 Rodgers[19,20] 提出的最佳估计

方法 (OEM). 对于 OEM方法在基于 LHR大气探

测中的应用, Weidmann等 [13] 已经做了详细的介

绍. 在此仅做简要说明, 测量数据与大气状态向量

之间的关系被描述为 

ym = F (x, a, b, c) + ε, (2)

其中 ym 是 m 维的测量向量, x是 n 维参考正向模

型中状态向量 , e是误差向量 , 二阶多项式基线

(系数为 a, b 和 c) 表示目标光谱区域中的非选择

性吸收和未校正的功率.

OEM算法为最小化损耗函数 c2 的迭代运算

过程, 其中损耗函数表示为 

χ2 = (y − F )TS−1
ε (y − F ) + (xi − xa)

TS−1
a (xi − xa),

(3)
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图 5    (a) 温度和 (b) 压力廓线

Fig. 5. (a) Temperature and (b) pressure profiles. 
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tio; ILS, instrument linear; LM, Levenberg–Marquardt. 
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Se 是测量协方差矩阵 , Sa 是先验协方差矩阵 ,

xa 是先验 CO2 廓线 . 迭代过程采用 Levenberg-

Marquardt (LM)方法,
 

xi+1 = xi + [(1 + γ)S−1
a +KT

i S
−1
ε Ki]

−1

× [KT
i S

−1
ε (ym − Fi)− S−1

a (xi − xa)], (4)

其中 K为雅可比矩阵  (或加权函数 ), g 为 LM

(Levenberg–Marquardt) 参数.

在反演过程中, 通过 LM算法 ((4)式)迭代调

用参考正向模型以最小化损耗函数 ((3)式), 最终

反演出 CO2 的廓线. 其中, Se 是基于 ym 测量向量

的标准偏差构建的, 协方差矩阵设为对角矩阵, 而

Sa依据先验向量的估计误差构建 (表 1). 迭代上

限设为 20次, 收敛条件设为 Dc2/c2 < 1 × 10–3.

在条件设置合理的反演中, 最终损耗函数 c2 应该

接近测量向量的维数大小. 图 7(a)显示了经过预

处理的 LHR数据和在 6238.2—6239.3 cm–1 的光
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图 7    LHR数据反演结果　(a) 实验和拟合 LHR谱图以及迭代过程的收敛性 (插图); (b) 残差; (c) 和 (d)分别获取的 CO2 的先

验和反演的垂直浓度分布图

Fig. 7. Inversion results of LHR data: (a) Experimental and fitted LHR spectrogram and convergence of iterative process (illustra-

tion); (b) residue; (c) and (d) obtained prior and inversion vertical concentration profiles of CO2, respectively. 

 

表 1    数据反演中使用的状态向量的定义
Table 1.    Definition of the state vector used in the

data retrieval.

状态
向量

先验值 定义

x (CO2) 1
先验廓线的比例因子
(ECMWF) 45层.

a a0 基线中a0、b0和c0的多项式系数由对预处
理的LHR信号与模型结果(去除吸收部分

后)的比值进行二阶多项式拟合得到.
b b0

c c0
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谱区域内的拟合光谱, 其间隔为 0.001 cm–1. 迭代

过程如图 7(a)的插图所示, 经过 8次迭代后获得

的 c2/m 约为 1.17. 预处理数据和拟合结果之间的

残差如图 7(b)所示, 其随机分布表明拟合良好. 通

过将反演得到的比例因子乘以先验廓线, 可以计算

出反演后 CO2 廓线如图 7(d)所示.

利用理想气体状态方程 [21] n(h) 以及反演得到

的廓线 x(h), 则 CO2 的柱浓度为 

Column_CO2 =

∫ 78

0

x(h)n(h)dh, (5)

其中 n(h) 为高度 h 处的分子数密度, 整个大气层

78 km, x(h) 为 CO2 在高度 h 处的体积百分比 .

CO2 的柱浓度为 8.2184 × 1021 molecule/cm2.

XCO2

图 8(a)显示了 2019年 3月 14日的连续测量

结果,     (表示为 CO2 的柱浓度)的标准偏差

约为 0.47 ppm. 本研究仅对上午 11:00至下午 13:00

的测量结果进行了分析, 这是因为美国气象环境预

报中心 NCEP和中国气象数据服务中心 CMCC

提供的时间点为 12:00, 且认为该段时间内大气参

数是稳定的.

XCO2

为了进一步验证系统探测结果 , 进行了

2019年 1月至 5月长达 5个月的晴天探测, 将实

验数据反演结果与温室气体观测卫星 GOSAT数

据产品进行了比较. 图 8(b)显示了该系统  日

平均反演结果 (以标准差为误差棒) 和 GOSAT结

果的时间序列, 其中 GOSAT结果选取在以观测点

(合肥, 31.9°N, 117.166°E) 为中心, 3°半径范围内

XCO2

XCO2

的数据. 在测量过程中,   的标准偏差为 0.12—

3.92 ppm, 对应相对误差范围为 0.03%—0.95%.

从图 8(b)可以看出 , 对于   的测量结果与

GOSAT结果吻合较好, 其差异与 GOSAT数据量

较少、经纬度范围较大以及与系统测量误差等相

关. 今后将对大气中 CO2 进行长时间的探测, 进而

开展季节和年度变化的研究. 

3   系统测量误差近似评估模型

为了近似评估系统测量误差, 通过模拟正向计

算谱叠加不同幅度白噪声 , 得到 SNR, 3s,  Max

(平均值加上 3s)、Min (平均值减去 3s) 与白噪

声幅度之间的关系; 通过改变 CO2 的廓线比例,

透过率谱最低点变化引起柱浓度变化; 以此 Max,

Min进行柱浓度插值, 从而得到了 SNR和柱总量

的差值 (测量误差)间的近似对应关系.

首先, 对正向计算谱叠加不同幅值的白噪声以

模拟不同的信噪比 , 如图 9(a),  RFM模型加载
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图 8    (a) 2019年 3月 14日从 11:00至 13:00的   的反

演结果; (b)   的外差结果和 GOSAT结果的时间序列

XCO2

XCO2

Fig. 8. (a)  Retrieval  results  of  the     versus  time from

11:00  to  13:00  on  March  14,  2019;  (b)  time  series  of  the

LHR results and GOSAT results of   .
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Fig. 9. (a)  The  transmittance  spectrum  after  adding  white

noise  with  the  amplitude  of  0.05;  (b)  change  range  of  the

lowest  point  of  transmittance  spectrum  after  adding

5000 times. 
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0.05幅度的白噪声 ; 图 9(b)为加载 5000次幅值

为 0.05白噪声, 由波段吸收峰波谷位置的变化情

况, 获得信噪比计算公式 

SNR = (T ′ − T ′′)/σ, (6)

T ′ T ′′

σ

其中   和   分别代表图 9(a)透过率谱吸收峰的

最大值和最小值,   代表图 9(b)的 5000次数据的

标准偏差.

3σ 3σ

3σ

3σ

模拟白噪声从幅度 0.001到幅度 0.050, 步长

为 0.001, 获得了 SNR,   , Max (平均值加上  ),

Min (平均值减去  ) 的变化, 如图 10所示. 从结

果分析得到    和 Max随着白噪声的幅度增加而

增加, 而 Min和 SNR随着白噪声的幅度减少而

减少.

其次, 通过改变 CO2 的廓线比例, 透过率谱最

低点也随之变化, 相应的柱浓度变化情况如图 11(b).

利用图 10中的 Max插值获得柱总量 1, Min插值

获得柱总量 2, 柱总量 2减去柱总量 1为柱浓度差

值, 即为测量误差.

最终建立近似 SNR和柱总量的差值关系, 如

图 12所示 .  SNR越大 , 测量误差越低 .  2019年

3月 12日探测结果显示, 信噪比为 365.55, 通过此

模型获得该系统测量误差为 0.44 ppm. 需说明的

是, 在此仅考虑了信噪比对测量误差的近似评估,

其他影响如激光频率偏差、路径偏差以及仪器函数

等的影响并未考虑, 后期将对该问题做进一步研究. 

4   总　结

本文通过对中国科学院合肥物质科学研究院

1号楼探测的 6238.2—6239.3 cm–1 波段的高分辨
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XCO2

率激光外差光谱进行预处理, 提出了精准的波长相

关校准方法, 并利用参考正向模型及最优估计算法

实现了实际大气整层 CO2 柱浓度的反演; 随后进

行了长期探测对比实验, 在测量过程中,   的标

准偏差为 0.12—3.92 ppm,  对应其精度范围为

0.03%—0.95%, 其数据与同期 GOSAT数据吻合

较好; 最后, 还提出了将白噪声叠加到正向计算谱

上, 建立了系统测量误差的近似评估方法. 后续将

对反演算法进行优化完善, 以实现多组分温室气体

柱浓度的反演, 并进一步提高系统的测量精度.
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Abstract

In  this  paper,  a  near-infrared  laser  heterodyne  spectrometer  developed  by  the  laboratory  is  used  to

investigate  the  inversion  of  greenhouse  gas  column  concentration  and  approximately  evaluate  the  system

measurement  errors  based  on  the  optimal  estimation  algorithm.  Firstly,  the  spectral  database  and  the

calculation results from the reference forward model are compared with the ground-based FTIR results, thereby

selecting  the  detection  window,  the  corresponding  laser  and  detector.  Secondly,  the  optimal  estimation

concentration  inversion  algorithm  based  on  the  reference  forward  model  is  established,  and  the  Levenberg-

Marquardt  (LM)  iterative  method  is  adopted  to  realize  the  inversion  of  the  concentration  and  vertical

distribution profile of atmospheric CO2 column in the whole layer, and the long-term observation comparative

experiment is carried out to verify the feasibility of this algorithm. Finally, by simulating the selected detection

window  spectrum  in  different  white  noise,  the  approximate  corresponding  relationship  between  the  system

signal-noise-ratio (SNR) and CO2 column concentration measuring error is eventually obtained. This research is

an  indispensable  theoretical  calculation  part  of  the  detection  system  and  will  conduce  to  improving  the

application of laser heterodyne technology in atmospheric observations.
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