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基于激光外差探测的大气 N2O 吸收
光谱测量与廓线反演*

薛正跃 1)2)    李竣 1)2)    刘笑海 2)    王晶晶 2)    高晓明 1)2)    谈图 2)†

1) (中国科学技术大学环境科学与光电技术学院, 合肥　230031)

2) (中国科学院合肥物质科学研究院安徽光学精密机械研究所, 合肥　230031)

(2021 年 4 月 14日收到; 2021 年 7 月 6日收到修改稿)

激光外差光谱探测由于其光谱分辨率高、体积小、重量轻等优点近年来得到了快速的发展, 可用于大气

温室气体垂直廓线测量和碳卫星地面定标等. 本文报道了利用 3.939 µm带间级联激光器作为本振光源的测

量大气 N2O的激光外差系统, 自制高精度太阳跟踪仪收集太阳光作为激光外差的信号光源, 其跟踪精度达

到 7 arcsec, 激光外差系统的光谱分辨率达到 0.004 cm–1, 测量了合肥地区 (31.902°N, 117.167°E)大气 N2O吸

收光谱, 得到 2838.336和 2539.344 cm–1 两个强吸收峰, 并对吸收信号进行波长标定, 得到了 N2O分子的整层

大气透过率谱, 信噪比为 93. 将高分辨率光谱数据进行归一化处理和频率校正, 利用参考正向模型和最优估

计算法得到 N2O大气整层浓度廓线, 标准偏差体积分数为 0.000031 × 10–6—0.0026 × 10–6, 对应相对误差范

围为 0.009%—0.83%. 研究结果表明, 所搭建的激光外差系统能够实现对大气中 N2O的吸收光谱测量以及

对 N2O的廓线反演, 为长期观测大气 N2O浓度提供保证.

关键词：激光外差, 透过率光谱, 氧化亚氮 (N2O), 反演计算
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1   引　言

氧化亚氮 (N2O)是大气中仅次于 CO2 和 CH4
的一种重要的温室气体. 全球大气中氧化亚氮的体

积分数已从工业化前约 270 × 10–9, 增加到现在的

340 × 10–9[1]. 氧化亚氮总排放量中超过三分之一

是来源于人为排放 [2], 主要来自于农业, 但是目前

对 N2O的时空分布尚不明确. 因此, 持续准确地检

测大气中 N2O的时空分布对气候变化的影响具有

重要意义.

基于光谱技术的大气探测方法主要有傅里叶

变换红外光谱技术 [3,4]、激光外差光谱技术[5]. 激光

外差光谱技术因其光谱分辨率高、空间分辨率高、

光谱采样时间短、体积小、灵敏度高等优点被广泛

应用, 其利用窄线宽的本振激光与太阳光或其他光

源得到携带整层大气分子吸收信息的吸收光谱.

Palmer等 [6]、Weidmann等 [7] 和 Tsai等 [8] 利用外

腔量子级联激光器建立的中红外激光外差测量系

统, 实现了对大气中 CH4, CO2, H2O, O3 和 N2O等

多种温室气体的测量. 美国NASA的Wilson等 [9,10]

利用小型的分布反馈式激光器建立了全光纤近红

外激光外差测量系统, 获取了大气中 CH4 与 CO2
的吸收光谱, 同时对装置进行了集成化设计. Rodin

等 [11] 利用平衡探测器建立激光外差测量系统获取

了大气中 CH4 与 CO2 的吸收光谱 . 国内 , 中国
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科学院安徽光学精密机械研究所也开展了以外腔

量子级联激光器与带间级联激光器为本振光源的

自由空间结构激光外差光谱技术的研究 [12,13].

本文基于激光外差探测技术结合反演算法,

设计了一套用于测量大气 N2O浓度的激光外差系

统, 其中使用 3.939 µm的带间级联激光器 (inter-

band cascade laser, ICL)作为光源, 采用 N2O位

于 2538.336 cm–1 的吸收谱线对大气中的 N2O浓

度进行了探测. 实验中采用自制高精度太阳跟踪仪

采集太阳光作为信号光源, 利用 ICL作为本振光

源, 两束空间光进行光学混频后, 差频信号经过光

电探测器、射频电路及锁相放大器, 并最终由美国

国家仪器 (National Instruments, NI)采集卡采集

得到高分辨率光谱数据. 将所采集的光谱数据进行

归一化处理、频率校正之后, 结合参考正向模型和

最优估计算法反演得到整层大气 N2O的浓度廓线. 

2   实验原理

激光外差原理在文献 [14]中已有详细描述, 在

此只做简单描述. 微弱的输入信号与较强的本振

(LO)信号混合在非线性电路元件中, 差频或中频

信号 (IF)由滤波器选择后, 在窄带固定频率放大

器中放大并检测, 中频信号可以选择落在可用放大

装置的频谱范围内. 图 1给出了显示激光外差的原

理示意图. 两束光束叠加在一个混频器上, 然后经

过放大后检测中频信号.
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图 1    激光外差原理图

Fig. 1. Schematic diagram of laser heterodyne.
 

ws wLO

大多数光学探测器是电场平方律器件, 响应

与光照强度成正比, 假设两个振幅为 As 和 ALO、

角频率为   和   且线性极化的完全对准平面波

入射到探测器上. 探测器所产生的总光电流理论

值为 

i (t) = αe2 (t) = α(Ascoswst+ALOcoswLOt)
2
. (1)

经过三角函数和差化积公式简化为 

i (t) = α

(
A2

s
1 + cos 2wst

2
+A2

LO
1 + cos 2wst

2

)
+ αAsALO

[
cos(wst+ wLOt)

+ cos(wst− wLOt)
]
. (2)

cos2wst, cos2wLOt, cos(wst+ wLOt)

ws wLO ws − wLO

式中 ,    频率远远

大于光电探测器电路带宽, 所以积分输出为 0. 如

果  和  足够接近,   在光电探测器的低

通截止频率之下. 那么 (2)式可以进一步简化为 

i (t) =
α
(
A2

s +A2
LO
)

2
+αAsALOcos(wst−wLOt), (3)

其中, 光电探测器输出信号包含两个部分: 直流信

号和交流信号.

直流信号表达式: 

idc = α(A2
s +A2

LO)/2. (4)

交流信号表达式: 

iac = αAsALOcos(wst− wLOt). (5)

ws − wLO

直流信号反映了光电探测器对本振光和信号

的直流响应, 交流信号即是激光外差信号, 如果本

振光和信号光都是理想的单色光, 那么交流部分的

信号是一个频率为两束光光频之差   的正

弦波. 实际上, 外差的功率表达式为 

Pac = i2acRL, (6)

RL其中  为光电探测器的负载电阻. 

3   实验装置
 

3.1    太阳跟踪仪

激光外差技术可以在很小的仪器体积下获得

很高的光谱分辨率, 光谱分辨率约为几十兆赫兹.

为了提高外差探测精度, 过去主要是在光谱仪本身

进行改进, 例如仪器线性函数 (ILS)表征[15], 在干

涉图上应用直流信号 (DC)校正、改进了采样精度

和探测器非线性的表征. 为了达到足够的准确度,

必须考虑激光外差探测技术对信号光和本振光的

空间模式有严格的要求, 而太阳跟踪仪为激光外差

探测提供信号光, 必须保证其提供的信号光具有足

够高的精度及稳定度, 才能满足测量的要求.

太阳跟踪仪跟踪方式有基于太阳运行轨迹方

式和光电跟踪两种方式, 基于太阳运行轨迹方式在

任何气象条件下都能正常跟踪, 但是没有形成环路

反馈, 精度有所欠缺, 光电跟踪方式利用太阳光斑
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进行实时跟踪, 缺点是在阴天气候无法工作. 因此

我们将两种跟踪方式结合起来提高跟踪精度, 首先

利用已知天文数据算出太阳高度角 h0 和方位角 A.

太阳高度角计算公式为 

h0 = arcsin(sin θ sinβ + cos θ cosβ cos γ). (7)

太阳方位角计算公式为 

A = arccos (( sinh0 sinβ − sin θ)/ cosh0 cosβ), (8)

其中 q 为赤纬角 , b 为纬度 , g 为时角 . 上位机

Labview算法程序在计算获得太阳高度角和方位

角之后, 得到与当前两角度差值, 转换成步进电机

所需要的转动步数, 再由 Labview上位机程序控

制电机转动, 实现太阳运动轨迹跟踪. 上述跟踪完

成后, 在图像传感器判断是否接收到太阳光斑信

息, 如果没有接收到太阳光斑信息, 系统继续运行

太阳运动轨迹跟踪程序, 一直到图像传感器接收

到太阳光斑信息, Labview程序通过对太阳光斑进

行二值化和中值滤波处理, 获得太阳光斑质心坐

标, 计算太阳光斑质心坐标与视场中心坐标偏差,

并转换成步进电机转动步数, 用 PID (proportion-

integral-differential)控制算法实时不断的调整电

机转动步数.

太阳跟踪仪部分的结构装置图如图 2所示, 太

阳光经过两面安装在电机上的高反镜反射, 白片反

射的太阳光穿过巴德膜之后打到 CCD光电探测

器, 穿过氟化钙白片的光与本振激光拍频产生外差

信号.

如图 3所示 , 太阳跟踪仪在精跟踪模式下 ,

X 轴的偏移量在 [–0.3, 0.3]像素之间, Y 轴偏移量

在 [–0.5, 0.5]像素之间, 1 Pixel约等于 14 arcsec,

所以整体跟踪精度约为 7 arcsec.
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图 2    (a)太阳跟踪仪内部装置; (b)精跟踪模式下太阳光斑质心偏移量

Fig. 2. (a) Internal device of suntracker; (b) sunlight spot centroid offset in precision tracking mode. 
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图 3    系统结构原理图 (LIA, 锁相放大器; PC, 电脑; DAQ, 数据采集卡; FL1, 2, 聚焦透镜 1, 2; BS1, 2, 分束器 1, 2)

Fig. 3. System structure schematic diagram. LIA, lock-in amplifier; PC, personal computer; DAQ, data acquisition card; FL1, 2, fo-

cus lens 1, 2; BS1, 2, beam splitter 1, 2. 
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3.2    实验装置

实验中基于大气中 N2O的吸收谱线, 选取了

Nanoplus公司生产的 3.9 µm ICL作为本振光源,

波数范围为 2537.5—2540.5 cm–1, 激光器输出约

为 1.8 mW, 采用 LDC501激光控制器控制. 在该

波段 N2O大气吸收占前七种大气吸收分子的 95%

以上, 其他气体吸收的干扰较小.

如图 3所示, 使用上位机 Labview程序控制

LDC501进行逐点步进电流扫描, 同时上位机控制

程序控制太阳跟踪仪实时采集太阳光, 经过斩波之

后与激光在合束器上进行拍频, 通过滤光片和聚焦

透镜后打到探测器上, 探测器输出的射频信号经过

带通滤波器、检波器输入到锁相放大器, 锁相解调

后, 通过采集卡采集光谱数据. 其中, 探测器的 DC

输出用来监测激光功率的稳定性, 透过半反镜的部

分本振激光用波长计进行实时标定. 图 4为激光外

差实验整体结构的实物图. 

4   实验结果与讨论
 

4.1    数据分析

实验过程中通过频谱密度图 (图 5所示)选用

了 10—70 MHz的带通滤波器, 避免了频谱分布中

噪声较大的部分, 在保证光谱分辨率的同时为了提

高系统的信噪比, 适当增大了积分时间和滤波带

宽, 系统参数设置如表 1所列.

实验中, 本振激光使用逐点扫描方式控制激光

器电流, 系统的仪器函数主要由电信号响应带宽决

定. 太阳光作为一个宽带光源用来进行外差拍频

时, 在探测器的整个响应带宽 (0—200 MHz)都有

均匀的信号分布. 实际测量时, 考虑电子噪声和光

谱分辨率的要求, 需要选择添加特定波段的带通滤

波器. 使用频谱分析仪 (Agilent Technologies CXA

Signal Analyzer N900A)采集并分析了系统的电

子特性. 测量结果如图 5(a)所示, 其中采集了本振

激光 3.939 µm的功率谱 , 并分别选择加入 45—

98 MHz以及 10—70 MHz带通滤波器进行采集,

在 100 MHz左右有明显的系统电子噪声, 最后选

择了噪声较低的区域 (10—70 MHz).

根据激光外差原理以及频谱仪采集的功率谱

归一化得到系统仪器函数, 如图 5(b)所示, 系统实

际双边带宽为 120 MHz, 光谱分辨率为 0.004 cm–1.

 

图 4    系统结构实物图

Fig. 4. Physical picture of system structure. 
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Fig. 5. (a) RF signal power spectrum; (b) instrument func-

tions. 

 

表 1    3.9 µm激光外差系统的参数设置
Table 1.    Parameter setting of 3.9 µm laser hetero-
dyne system.

参数 数值

太阳光传输效率 0.305

滤波带宽/MHz 60

太阳温度/K 5773

测量波长/m 3.939

积分时间/s 0.3
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信噪比是激光外差探测系统的 1个重要参数,

可以反映系统的最小探测能力. 仪器函数则可体现

外差系统可分辨的最窄谱线宽度, 所以信噪比和仪

器函数是激光外差系统的两个重要参数, 提高信噪

比和获得准确的仪器函数也是反演气体浓度廓线

的必要工作.

对外差系统的信噪比 (signal-to-noise  ratio,

SNR) S/N 测量, 1966年 Siegman[16] 提出以黑体

辐射光源为目标光源的的外差系统的理论信噪比: 

S

N
=

2T ∗η

exp [hf/(KT )]− 1
(9)

外差探测的大部分目标光源都可以等效为一

个特定温度的黑体, 所以这个信噪比公式可以简单

的估计外差装置的信噪比等参数, 为激光外差系统

的建立提供依据. 之后通过相关作者的研究发现通

过锁相放大等探测器技术可大大提高系统的信噪

比, 外差装置的信噪比可以写为 

S

N
=

2T ∗η

exp[hf/(KT )]− 1
(Bτ)

1/2 (10)

B τ其中  是探测带宽,   是积分时间.

实验中首先将黑体温度设置为 1273 K, 不经

过吸收直接与本振激光 (3.939 µm)拍频, 记录锁

相输出的外差信号. 实验其他参数保持不变, 将黑

体光完全遮挡, 再次记录输出信号. 两次实验中,

斩波频率为 75 Hz, 滤波带宽为 10—70 MHz, 锁相

积分时间为 1 s. 实验结果如图 6所示, 此状态下的

信噪比约为 93. 

4.2    大气透过率谱

大气中氧化亚氮 (N2O)的吸收光谱由激光外

差系统进行电流逐点步进扫描获得, 如图 7所示,

激光逐点扫描范围内存在两处 N2O强吸收, 分别

位于 2838.336 和 2539.344 cm–1 处. 实验中电流扫

描间隔为 0.1 mA, 对应波数变化小于 0.004 cm–1,

图 7(a)为激光外差系统测量的 N2O的外差信号,

图 7(b)为 ICL波数与注入电流的关系曲线. 实验

地点位于 31.902°N, 117.167°E的安徽省合肥市科

学岛.
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图 7    (a) N2O吸收的外差信号; (b) 激光器波数与注入电

流的关系

Fig. 7. (a) Heterodyne signal absorbed by N2O; (b) the rela-

tionship between laser wavenumber and injection current.
 

实验过程中, 太阳光波动会对外差信号产生极

大影响, 因此实验过程中需要保持太阳光功率相对

稳定. 对图 7直接采集的外差信号进行一次多项式

拟合谱线, 再做归一化处理后得到氧化亚氮 (N2O)

的大气透过率谱. 由图 8所示, 实验测得的 N2O吸

收光谱与 Hirtran数据库的吸收光谱吻合. 由测

量结果 (图 7(a))得到此系统信噪比 (SNR)可以

达到 97, 高于预期效果. 实验所得两个强吸收峰

(2838.336和 2539.344 cm–1)可用于对本振激光进

行波长校正, 为反演大气氧化亚氮廓线和柱总浓度

提供准确的光谱数据. 

4.3    反演计算

图 9为激光外差光谱 (laser heterodyne spec-

troscopy, LHR)数据反演的流程, 由参考正向模

型、实验数据处理和迭代反演等组成. 首先读取
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图 6    外差装置的信噪比测量

Fig. 6. SNR measurement of heterodyne device. 
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温度、压力、先验廓线及实验所得的光谱数据, 利

用数据计算出初始透过率, 然后对实验数据进行预

处理, 包括去除太阳光波动干扰和背景信号、波长

校准 [17] 等, 计算出初始 Jacobian矩阵和增益系数,

用于迭代计算. 最后进行循环迭代, 这一步为反演

算法的核心. 迭代反演采用 Rodger[18,19] 提出的最

佳估计方法 (optimal estimation method, OEM).

对于 OEM在基于 LHR大气探测中的应用, Weid-

mann等 [20] 已经做了详细的介绍. 在此仅简要说

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, (11)

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),

(12)

其中, Se 是测量协方差矩阵, Sa 是先验协方差矩

阵, xa 是先验 N2O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)], (13)

其中 K为雅可比矩阵 (或加权函数), g 为 Leven-

berg-Marquardt (LM) 参数.

±

在反演过程中, 通过 LM算法迭代计算调用参

考正向模型以最小化损耗函数, 最终反演出 N2O

的廓线. 图 10(a)显示了经过预处理的激光外差实

验数据和在 2537.5—2539.5 cm–1 的光谱区域内的

拟合光谱, 拟合结果之间的残差数据如图 10(b)所

示, 其随机分布在  0.04左右表明拟合效果良好.

如图 11所示, 数据反演所采用的地表温度、

压力数据来自于欧洲中期天气预报中心 (ECMWF)

对于 N2O的先验廓线, 使用了典型的中纬度冬天

廓线数据. 大气分层采用 40层, 从地表到 70 km

高空, 高度网格依次为 1, 2.5和 5 km.
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Fig. 8. Comparison  of  the  N2O absorption  spectrum   ob-

tained  in  the  experiment  and  the  simulation  absorption

spectrum. 
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图 12显示了 2019年 11月 20日的连续测量

反演结果, 实验对中午 12:00左右的测量结果进行

了分析, 这是因为欧洲中期天气预报中心 (ECMWF)

和中国气象数据服务中心 CMCC提供的时间点

为 12:00, 该段时间内大气参数是稳定的. 图 12显

示了 N2O先验浓度廓线和反演结果所得浓度廓线,

其中先验浓度廓线结果选取在以观测点 (合肥 ,

31.9°N, 117.166°E ) 为中心, 6°半径范围内的数据.

在测量过程中, 体积分数标准偏差为 0.000031 ×

10–6—0.0026 × 10–6, 对应相对误差范围为 0.009%—

0.83%, 与 ECWMF结果吻合较好, 可以对大气中

的 N2O进行长期观测, 进而展开季节和年度的变

化研究. 

5   结　论

以 3.939 µm激光器作为本振光源, 采用自制

高精度太阳跟踪仪采集太阳光信号, 建立了一套测

量整层大气氧化亚氮 (N2O)浓度廓线的中红外激

光外差探测系统. 利用光谱分辨率为 0.004 cm–1 的

激光外差系统对实际大气中氧化亚氮的透过率谱

测量, 得到信噪比为 97的吸收光谱. 高分辨率大

气吸收光谱经过信号预处理, 利用参考正向模型以

及最优估计算法实现对整层 N2O浓度廓线的反演,

体积分数标准偏差为 0.000031 × 10–6—0.0026 ×

10–6, 对应相对误差范围为 0.009%—0.83%. 后续

将对测量系统的噪声、仪器函数进行优化处理, 从

而提高系统的信噪比, 同时达到更高的分辨率, 从

而进行长期观测.
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Abstract

aser  heterodyne  spectroscopy  detection  has  rapidly  developed  in  recent  years  due  to  its  high  spectral

resolution,  small  size,  and  light  weight.  It  can  be  used  to  measure  the  atmospheric  greenhouse  gas  vertical

profile  and calibrate  the  carbon satellite  ground.  This  paper  reports  a  laser  heterodyne  system for  measuring

atmospheric N2O, with a 3.939-µm interband cascade laser used as a local oscillator light source. A homemade
high-precision solar tracker collects sunlight as a laser heterodyne signal source. The tracking accuracy reaches

7 arcsec, and the spectral resolution of the laser heterodyne system arrives at 0.004 cm–1. The atmospheric N2O

absorption  spectrum  in  Hefei  area  (31.902°N,  117.167°E)  is  measured,  and  two  strong  absorption  peaks

respectively  at  288.336  and  2539.344  cm–1  are  obtained.  In  addition,  the  wavelength  calibration  of  the

absorption signal, and the entire atmospheric transmittance spectrum of N2O molecules are obtained, and the

signal-to-noise ratio is 93. The high-resolution spectrum data are normalized and frequency is corrected, and the

N2O  atmospheric  concentration  profile  is  obtained  by  using  the  reference  forward  model  and  the  optimal

estimation algorithm. The standard deviation of volume fraction is in a range of 0.000031—0.0026 ppm, and the

corresponding  relative  error  range  is  0.009%—0.83%.  The  research  results  show  that  the  laser  heterodyne

system built in this work can be used to measure the absorption spectrum of N2O in the atmosphere and realize

the  inversion  of  the  N2O  profile,  which  provides  a  guarantee  for  long-term  observation  of  atmospheric  N2O

concentration.
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