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摘要　介绍了拉曼差分法测量对流层底部污染物Ｏ３ 的基本原理。计算和研究了 Ｎ２，Ｏ２ 的拉曼光谱强度分布特

征，利用Ｏ３ 对Ｎ２，Ｏ２ 紫外波段拉曼散射光的不同吸收特性，推导出Ｏ３ 浓度反演公式；设计了拉曼差分激光雷达

（ＲａｍａｎＤＩＡＬ）系统，该系统采用双通道分别接收Ｎ２ 和Ｏ２ 对紫外２６６ｎｍ激光的拉曼散射光，通过拉曼差分法反

演大气中Ｏ３ 浓度。分析了激光雷达系统噪声的来源，对双通道滤光片提出了相应的要求；分析了大气中污染物

ＳＯ２，ＮＯ２ 在紫外波段的吸收特性对拉曼差分法测量Ｏ３ 的影响及造成的相对误差；利用差分激光雷达 ＡＭＬ２测

得的Ｏ３ 数据模拟了拉曼差分激光雷达系统Ｎ２ 与Ｏ２ 的拉曼信号，从而证实了该方法探测对流层底部大气臭氧含

量垂直分布的可行性。
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１　引　言

　　臭氧是大气污染中的主要污染物之一。目前测

量空气中的臭氧常用方法有采样法、高层建筑、探空

气球、激光雷达等。前两种方法很难获得臭氧浓度

的垂直分布，探空气球监测成本较高，且实时性较

差。激光雷达基于探测范围大、精度高、实时快速与
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高时空分辨率等优点［１］，近年来已成为环境监测、大

气探测的重要手段。目前国际上大多采用差分法对

臭氧浓度的垂直分布进行监测，但由于较难采用同

光路同时发射两波长的激光，几何因子制约着差分

激光雷达近场探测能力及精度。本文重点介绍了拉

曼差分法测量臭氧浓度的垂直分布。该方法采用单

一的工作波长（２６６ｎｍ），很大程度上削弱了几何因

子的影响。由于大气背景辐射噪声在紫外波段２００

～３００ｎｍ几乎可以忽略，即所谓的日盲区
［２］，所以

该方法能很好地在白天监测Ｏ３ 浓度。

２　基本探测原理

拉曼差分激光雷达（ＲａｍａｎＤＩＡＬ）通过２６６

ｎｍ激光激发大气中 Ｎ２ 和Ｏ２ 产生拉曼散射，并接

收其后向散射信号，利用臭氧对Ｎ２，Ｏ２ 的拉曼散射

光的不同吸收特性从而反演臭氧的含量。图１给出

了Ｎ２，Ｏ２ 受激拉曼光谱及臭氧吸收截面
［３］，Ｏ２，Ｎ２

的拉曼中心波长分别为２７７．５ｎｍ和２８３．６ｎｍ，中心

波长左右伴随转动拉曼谱线。

图１ （ａ）Ｎ２，Ｏ２ 受激拉曼光谱；（ｂ）Ｏ３ 吸收截面曲线

Ｆｉｇ．１ （ａ）ＳｔｉｍｕｌａｔｅｄＲａｍａｎｓｐｅｃｔｒａｏｆＮ２，Ｏ２；

（ｂ）ａｂｓｏｒｐｔｉｏｎｃｒｏｓｓｓｅｃｔｉｏｎｏｆＯ３

拉曼激光雷达接收的 Ｎ２，Ｏ２ 的拉曼散射信号

分别为犘１，犘２
［４，５］

犘１（狕）＝犘０η１狀１（狕）β１ξ１（狕）Δ狕（犃／狕
２）×

ｅｘｐ｛－∫
狕

０

［α（λ１，狕）＋α（λｐ，狕）］ｄ狕｝，（１）

犘２（狕）＝犘０η２狀２（狕）β２ξ２（狕）Δ狕（犃／狕
２）×

ｅｘｐ｛－∫
狕

０

［α（λ２，狕）＋α（λｐ，狕）］ｄ狕， （２）

式中犘０为激发光强度，η１，η２为激光雷达系统常数，

狀１（狕），狀２（狕）为Ｎ２，Ｏ２ 的浓度。β１，β２为Ｎ２，Ｏ２ 的拉

曼后向散射系数，ξ１（狕），ξ２（狕）为激光雷达几何因

子，由于对Ｎ２，Ｏ２ 拉曼信号采用相同接收系统，所

以这里ξ１（狕）＝ξ２（狕），犃为光束截面积，Δ狕为分辨

距离。α（λｐ，狕）表示激发波长为λｐ的大气消光系数，

α（λ１，狕），α（λ２，狕）表示大气对 Ｎ２，Ｏ２ 的拉曼散射光

的消光系数。

考虑Ｏ３ 对紫外光吸收作用对大气消光系数所

做的贡献，大气消光系数可表示为

α（λ，狕）＝αＡ（λ，狕）＋犖Ｏ
３
（狕）σＯ

３
（λ，狕）， （３）

式中αＡ（λ，狕）表示无臭氧吸收时的大气消光系数，

犖Ｏ
３
（狕）表示臭氧浓度，σＯ

３
（λ，狕）为臭氧的吸收截

面。将（３）式代入（１），（２）式可解得臭氧浓度
［６］

犖Ｏ
３
（狕）＝

１

ΔσＯ
３

ｄｌｎ［狀１（狕）犘２（狕）／狀２（狕）犘１（狕）］

ｄ狕
－

αＡ（λ１，狕）－αＡ（λ２，狕）

ΔσＯ
３

， （４）

式中ΔσＯ
３
＝σＯ

３
（λ１，狕）－σＯ

３
（λ２，狕），表示Ｏ３ 在Ｎ２，

Ｏ２ 拉曼散射中心波长２８３．６ｎｍ，２７７．５ｎｍ的吸收

截面差。因为大气中Ｎ２ 和Ｏ２ 的含量比例很稳定，

所以狀１（狕）／狀２（狕）为常数。Ｎ２ 和Ｏ２ 的拉曼散射中

心波长接近，无臭氧吸收时的大气对两波长消光系

数近似相等，即αＡ（λ１，狕）≈α犃（λ２，狕），所以此时（４）

式中的修正项αＡ
（λ１，狕）－αＡ（λ２，狕）

ΔσＯ
３

≈０。

这里也可保留修正项，可根据美国标准大气模

式（５３２ｎｍ）按照气溶胶消光系数及大气分子消光

系数随波长变化关系间接求出大气对波长λ１，λ２ 激

光的消光系数［７］

α（λ，狕）＝αａ（λ，狕）＋αｍ（λ，狕）， （５）

βｍ（λ，狕）＝βｍ（λ５３２，狕）（５３２／λ）
４

αｍ（λ，狕）＝βｍ（λ，狕）×（８π／３
｛ ）

，

βａ（λ，狕）＝βａ（λ５３２，狕）（５３２／λ）

αａ（λ，狕）＝βａ（λ，狕）×
｛ ５０

， （６）

下标ａ，ｍ分别表示气溶胶和大气分子的贡献。

３　系统结构

拉曼差分激光雷达系统结构如图２所示，该系

统采用同轴结构。

拉曼差分激光雷达发射系统主要包括激光器、

倍频装置、扩束镜及发射镜。激光器采用法国生产

０４７ 中　　　国　　　激　　　光　　　　　　　　　　　　　　　　　３５卷　



图２ 拉曼差分激光雷达系统结构

Ｆｉｇ．２ ＳｙｓｔｅｍｏｆＲａｍａｎＤＩＡＬ

的 ＱｕａｎｔｅｌＢｒｉｌｌｉａｎｔｂ型 Ｎｄ∶ＹＡＧ 激光器。基波

１０６４ｎｍ经激光器内部倍频晶体及外部倍频晶体

ＢＢＯ两次二倍频（ＴＨＧ）后输出２６６ｎｍ激光，经扩

束镜（ｅｘｔｅｎｄｅｒｌｅｎｓ）及导光镜后发射到大气中，输

出脉冲能量约３０ｍＪ，重复频率２０Ｈｚ。

接收系统包括接收望远镜及后继光电单元。接

收望远镜是卡塞格伦望远镜，望远镜接收孔径为

３０ｃｍ。望远镜接收Ｎ２ 和Ｏ２ 的拉曼后向散射光，通

过抛物面镜聚焦到小孔光阑中，并通过光纤、分光镜

（ＢＳ）、干涉滤光片（ＩＦ）进入光电倍增管（ＰＭＴ）转化

为电信号，然后，通过放大器（ａｍｐｌ．）和数据采集卡

（Ａ／Ｄ）放大并采集。这里通过窄带干涉滤光片ＩＦ１

获得Ｎ２ 拉曼信号，通过窄带滤光片ＩＦ２获得Ｏ２ 拉

曼信号。

拉曼差分激光雷达所接收的外来辐射噪声有两

部分组成：一部分来自大气背景辐射噪声，另一部分

来自激光照射大 气 时 产 生 的 米 氏瑞 利 （Ｍｉｅ

Ｒａｙｌｅｉｇｈ）散射光、大气纯转动拉曼散射光及其他气

体产生的拉曼散射光。由于大气气体分子的拉曼后

向散射截面比瑞利后向散射截面小３～４个量级，比

大气分子的纯转动拉曼散射截面小２～３个量级，大

气气溶胶米氏后向散射强度与大气分子的瑞利后向

散射强度相当，而Ｎ２ 和Ｏ２ 在空气中的粒子数分数

约占７８％，２１％，所以Ｎ２ 和Ｏ２ 的拉曼后向散射强

度比米氏瑞利后向散射强度弱４个量级左右。考

虑到大气纯转动拉曼散射，其他气体拉曼散射光及

大气背景辐射的影响和发射激光中夹杂的５３２ｎｍ

表１ 滤光片性能参数

Ｔａｂｌｅ１ Ｐａｒａｍｅｔｅｒｓｏｆｉｎｔｅｒｆｅｒｅｎｃｅｆｉｌｔｅｒｓ

Ｆｉｌｔｅｒｓ ＩＦ１ ＩＦ２

Ｐｅａｋｔｒａｎｓｍｉｓｓｉｏｎ／％ ～６０ ～６０

Ｃｅｎｔｒｅｗａｖｅｌｅｎｇｔｈ／ｎｍ ２８３．５８ ２７７．４８

ＦＷＨＭ／ｎｍ １ １

ＯＤ／ｎｍ ５：２００～１１００ ５：２００～１１００

６：２７７．４８ ６：２８３．５８

１２：２６６，５３２ １２：２６６，５３２

激光及其激发的Ｎ２，Ｏ２ 拉曼散射光的影响，对两块

干涉滤光片的性能参数要求如表１所示，ＦＷＨＭ

表示半峰全宽，ＯＤ为抑制比。

４　ＳＯ２，ＮＯ２的影响
图３是ＳＯ２，ＮＯ２ 的吸收截面图，可以看出ＳＯ２

在紫外波段有着较强的吸收特性［８］，ＮＯ２ 在紫外波

段的吸收作用不明显。表２给出了 Ｏ３，ＳＯ２，ＮＯ２

在Ｎ２ 和Ｏ２ 拉曼散射中心波长的吸收截面。Ｏ３ 在

两波长吸收截面差很大，其次是ＳＯ２，而 ＮＯ２ 在两

波长的吸收截面差很小。由于臭氧的反演是利用

图３ ＳＯ２，ＮＯ２ 的吸收截面图

Ｆｉｇ．３ ＡｂｓｏｒｐｔｉｏｎｃｒｏｓｓｓｅｃｔｉｏｎｓｏｆＳＯ２，ＮＯ２

表２ Ｏ３，ＳＯ２，ＮＯ２ 在Ｎ２ 和Ｏ２ 拉曼散射中心波长

的吸收截面

Ｔａｂｌｅ２ ＡｂｓｏｒｐｔｉｏｎｃｒｏｓｓｓｅｃｔｉｏｎｓｏｆＯ３，ＳＯ２，ＮＯ２ｉｎ

ＲａｍａｎｓｃａｔｔｅｒｉｎｇｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｓｏｆＮ２ａｎｄＯ２

Ｐｒｏｐｅｒｔｙ Ｎ２ Ｏ２

ＶｉｂｒａｔｉｏｎａｌＲａｍａｎｓｈｉｆｔ／ｃｍ－１ ２３３１ １５５５

ＣｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇＲａｍａｎｗａｖｅｌｅｎｇｔｈ

／ｎｍ

　

２８３．６

　

２７７．５

Ｒａｍａｎｄｉｆｆｅｒｅｎｔｉａｌｓｃａｔｔｅｒｉｎｇｃｒｏｓｓ

ｓｅｃｔｉｏｎ（１０－３０ｃｍ２／ｓｒ）
　

１０．７

　

２３．３

Ｏｚｏｎｅａｂｓｏｒｐｔｉｏｎｃｒｏｓｓｓｅｃｔｉｏｎａｔ

λＲａｍａｎ（１０
－２０ｃｍ２／ｍｏｌｅｃｕｌｅ）

　

２９６．３

　

４９０．６

ＳＯ２ａｂｓｏｒｐｔｉｏｎｃｒｏｓｓｓｅｃｔｉｏｎａｔ

λＲａｍａｎ（１０
－２０ｃｍ２／ｍｏｌｅｃｕｌｅ）

　

８４．５

　

６４．４

ＮＯ２ａｂｓｏｒｐｔｉｏｎｃｒｏｓｓｓｅｃｔｉｏｎａｔ

λＲａｍａｎ（１０
－２０ｃｍ２／ｍｏｌｅｃｕｌｅ）

　

６．３０

　

４．８２
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Ｏ３ 在这两个波长不同的吸收特性（即吸收截面差），

所以相同浓度下ＮＯ２ 对Ｏ３ 浓度的反演影响要远小

于ＳＯ２。这里首先分析ＳＯ２对Ｏ３浓度反演的影响。

由于ＳＯ２ 在紫外波段的吸收特性，大气消光系

数（３）式可改写为

α（λ，狕）＝αＡ（λ，狕）＋犖Ｏ
３
（狕）σＯ

３
（λ，狕）＋

犖ＳＯ
２
（狕）σＳＯ

２
（λ，狕）， （７）

（７）式代入拉曼激光雷达方程，可得Ｏ３ 实际浓度

犖Ｏ
３
（狕）＝

１

ΔσＯ
３

ｄｌｎ
狀１（狕）犘２（狕）

狀２（狕）犘１（狕）

ｄ狕

　

－犖ＳＯ
２
ΔσＳＯ

烄

烆

烌

烎

２ －

αＡ（λ１，狕）－αＡ（λ２，狕）

ΔσＯ
３

， （８）

式中ΔσＳＯ
２
＝σＳＯ

２
（λ１，狕）－σＳＯ

２
（λ２，狕），表示ＳＯ２ 在

Ｎ２，Ｏ２ 拉曼散射中心波长２８３．６ｎｍ，２７７．５ｎｍ的吸

收截面差。代入表２中参数可以计算出（８）式大于

（４）式，即由于ＳＯ２ 的影响使得Ｏ３ 测量值小于其实

际值。结合（４）式可以计算出由于ＳＯ２ 的影响造成

的测量Ｏ３ 浓度相对误差

Δξ＝ －
犽ΔσＳＯ

２

ΔσＯ
３
＋犽ΔσＳＯ

２

， （９）

式中犽＝
犖ＳＯ

２
（狕）

犖Ｏ
３
（狕）
，表示大气中ＳＯ２ 与Ｏ３ 的粒子浓

度比。同理可以计算出ＮＯ２ 的影响也使得Ｏ３ 测量

值小 于 其 实 际 值。造 成 的 相 对 误 差：Δξ′ ＝

－
犽′ΔσＮＯ

２

ΔσＯ
３
＋犽′ΔσＮＯ

２

，其中犽′＝
犖ＮＯ

２
（狕）

犖Ｏ
３
（狕）
。

图４（ａ），（ｂ）分别给出了ＳＯ２和ＮＯ２ 造成的相

对误差随其与Ｏ３粒子浓度比的关系图。可以看出

图４ ＳＯ２（ａ）和ＮＯ２（ｂ）造成的相对误差

Ｆｉｇ．４ ＲｅｌａｔｉｖｅｅｒｒｏｒｃａｕｓｅｄｂｙＳＯ２（ａ）ａｎｄＮＯ２（ｂ）

当ＳＯ２ 与Ｏ３ 的粒子浓度比犽＞０．８８时，ＳＯ２ 造成

的相对误差大于１０％，当犽＞９．７时，即大气中ＳＯ２

粒子浓度是 Ｏ３１０倍以上时，ＳＯ２ 造成的相对误差

达到最大值（此时反演的Ｏ３ 浓度为负值）。而ＮＯ２

与Ｏ３ 的粒子浓度比犽′＞１１．９时造成的相对误差才

会大于１０％，当犽′＞１３１．３时，ＮＯ２ 造成的相对误

差达到最大值（此时反演的Ｏ３ 浓度为负值）。

显然，ＳＯ２ 对拉曼差分法测 Ｏ３ 的影响较为明

显，故在实时监测大气中Ｏ３ 浓度时要关注ＳＯ２ 浓

度的变化，尽量避免ＳＯ２ 造成的影响。通常对污染

物监测时会同时监测ＳＯ２浓度分布，从而可修正其

图５ 信号模拟。（ａ）ＡＭＬ２测得的Ｏ３ 浓度垂直分布；（ｂ）大气对２６６ｎｍ，２７７．５ｎｍ，２８３．６ｎｍ激光消光系数；

（ｃ）Ｎ２，Ｏ２ 拉曼信号

Ｆｉｇ．５ Ｓｉｍｕｌａｔｉｏｎｏｆｔｈｅｓｉｇｎａｌ．（ａ）ｖｅｒｔｉｃａｌｐｒｏｆｉｌｅｏｆｔｈｅｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｏｆＯ３ｄｅｔｅｃｔｅｄｂｙＡＭＬ２；

（ｂ）ａｔｍｏｓｐｈｅｒｅｅｘｔｉｎｃｔｉｏｎｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔｉｎ２６６ｎｍ，２７７．５ｎｍ，２８３．６ｎｍ；（ｃ）ＲａｍａｎｓｉｇｎａｌｏｆＮ２ａｎｄＯ２

２４７ 中　　　国　　　激　　　光　　　　　　　　　　　　　　　　　３５卷　



对Ｏ３ 测量的影响，具体方法本文不作讨论。

５　信号模拟

图５（ａ）给出了由中国科学院安徽光学精密机

械研究所研制的差分激光雷达（ＤＩＡＬ）ＡＭＬ２
［９］测

得的合肥市西郊某时刻 Ｏ３ 浓度垂直分布（０．５～

５ｋｍ）。由于差分激光雷达ＡＭＬ２自身几何因子作

用距离为０．５ｋｍ，难以获得近场（０～０．５ｋｍ）Ｏ３ 数

据。根据美国中纬度地区标准大气模式［１０］

βｍ（狕）＝１．５４×１０
－３ｅｘｐ

－狕（ ）７
βａ（狕）＝２．４７×１０

－３ｅｘｐ
－狕（ ）２ ＋

　　　５．１３×１０
－６ｅｘｐ

－（狕－２０）
２

［ ］

烅

烄

烆 ３６

，（１０）

代入（５），（６）式，同时考虑 Ｏ３ 的吸收作用，可获得

大气对２６６ｎｍ，２７７．５ｎｍ，２８３．６ｎｍ激光的消光系

数，如图５（ｂ）所示。此时可假设拉曼差分激光雷达

两通道激光雷达常数相等，且在远场可认为几何因

子ξ１（狕）＝ξ２（狕）＝１，利用拉曼激光雷达方程（１），

（２）式可分别得到Ｎ２ 和Ｏ２ 的远场（０．５～５ｋｍ）拉

曼信号，如图５（ｃ）所示，纵坐标表示回波能量相对

强度。

６　结　论

拉曼差分法测量大气中Ｏ３ 优点在于仅需要单

一的工作波长（２６６ｎｍ），很大程度上削弱了几何因

子的影响；采用紫外工作波段有效地利用了日盲区，

避免了大气背景辐射噪声的影响；采用双通道结构

同时采集信号，简化了系统，有利于增加系统稳定

性。大气中污染物ＳＯ２，ＮＯ２ 对拉曼差分法测量Ｏ３

有一定的影响，主要是ＳＯ２ 造成的影响，当大气中

ＳＯ２ 粒子浓度是 Ｏ３ 浓度的０．８８倍时，造成的相对

误差就可达到１０％，所以实时监测Ｏ３ 浓度分布时，

应尽量避免ＳＯ２ 的影响或利用ＳＯ２ 浓度分布修正

其对Ｏ３ 测量的影响。
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