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摘 要：搭建了便于外场观测的 3.3 μm激光外差光谱仪，实测其光谱分辨率为 0.004 cm-1。利用该设备

测量了青海格尔木地区整层大气臭氧的吸收光谱，并结合最优估算法反演了该地区的臭氧浓度。测量

期间，格尔木地区臭氧柱浓度均值约 241.7 DU，且浓度随观测时间呈上升趋势，上升速度约 4 DU/h。
结果表明，该激光外差光谱仪结合最优估算法能够实现高海拔地区整层大气臭氧浓度的测量，在环境、

气象及激光大气传输等研究领域具有重要的应用前景。
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Abstract：In order to measure the ozone concentration，a 3.3 μm laser heterodyne spectrometer for field
observation was built and the spectral resolution was measured to be 0.004 cm-1. The ozone spectrum was
measured at Golmud in Qinghai Province by the 3.3 μm laser heterodyne spectrometer，and the ozone
concentration was inversed by using the optimal estimation algorithm. During the field observation，the
average column concentration of ozone was inversed to be 241.7 DU，the column concentration increased
about 4 DU/h. The results show that the laser heterodyne spectrometer combines with the optimal
estimation algorithm is capable of measuring the ozone concentration of the whole atmosphere at the
plateau， and has important applications for the environment， meteorology and laser atmospheric
transmission assessment.
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0 引言

臭氧（O3）是氧气的一种同素异形体，由大气中的氧气吸收太阳光中波长小于 185 nm的紫外线后生成。

臭氧层“空洞”问题一直备受人们的关注，目前平流层臭氧浓度虽有所恢复，但仍处于相对较低水平。由于

人类活动造成的氮氧化合物（NOx）和挥发性有机物（VOCs）等臭氧前体物的过量排放，导致对流层臭氧浓

度有一定程度增加［1］。臭氧具有强氧化性，对流层中较高的臭氧浓度会威胁人类健康和其他生物的生存［2］。

近年来，中国因经济高速发展而排放了较多的臭氧前体物，导致近地面臭氧污染成为比较突出的空气污染

问题［3］。同时，臭氧在紫外、可见光以及 9~10 μm等波段都有较强吸收，影响地球大气的辐射收支平衡。

青藏高原号称“第三极”，其气候和环境的变化可直接对东亚乃至整个地球产生影响。1994年，ZHOU
X等［4］根据臭氧总量测绘分光仪（Total Ozone Mapping Spectrometer，TOMS）数据进行分析，发现青藏高原

地区存在臭氧的低值中心，该发现引发了各界对高藏高原地区臭氧浓度的关注。此外，研究人员根据大量

观测数据分析发现青藏高原地区存在臭氧损耗问题［5］。因此监测青藏高原地区整层大气臭氧浓度可以为臭

氧层空洞、臭氧前体物的工业排放和气候变化等研究提供参考。

地基遥感、卫星遥感和无线电探空等探测方法能够较为有效地监测整层大气臭氧浓度的变化［6-8］。国内

外在测量仪器和方法上已进行了大量研究，并获得了部分地区立体化、全天候的臭氧浓度观测结果。然而，

平流层臭氧和近地面臭氧污染研究需要大量高精度、高时空分辨率的臭氧浓度数据，现有的测量方法稍显

不足。无线电探空可获得臭氧廓线，但其测量时间一般为固定时间且路径随机，时空分辨率较低；地基臭氧

激光雷达可得到较高的时空分辨率数据，然而其测量高度有限，难以实现整层大气臭氧浓度的测量；卫星遥

感虽可实现大范围长时间的臭氧浓度监测，但其空间分辨率较低，无法对特定区域的臭氧浓度进行高精度

的监测。上述测量手段在臭氧浓度测量中均发挥着各自的独特作用，但也需各种测量方法相互补充才能得

到更加全面、准确的测量结果。

激光外差光谱仪是一种新型的光谱测量仪器，它具有高光谱分辨率、高信噪比等优点［9］。在同等光谱分

辨率的情况下，其体积远小于傅里叶变换光谱仪，这些特点较好地满足了臭氧观测的需求。针对激光外差

光谱仪的上述优点，1990年，TAGUCHI M等［10］利用以 9.12 μm铅盐激光器为本振光源的激光外差光谱仪

测量了整层大气中的臭氧。2007年，WEIDMANN D等［11］使用以 9.06 μm量子级联激光器为本振光源的激

光外差光谱仪测量了整层大气中的臭氧。2012年，WEIDMANN D等［12］又利用 8.8 μm波段激光外差光谱仪

测量了整层大气O3、CH4和N2O等气体的浓度。因此，激光外差光谱仪是一种比较理想的臭氧测量仪器，可

对大气中臭氧浓度的变化进行快速、有效地监测。

关于臭氧浓度的激光外差测量，国外均是在长波红外波段测量臭氧红外吸收光谱并对臭氧浓度进行反

演，所用的测量器件成本相对较高，部分器件需要液氮制冷。国内自研的整层大气臭氧浓度测量仪器较少，

地基臭氧浓度测量仪器仍主要依赖 Dobson、Brewer型分光光度计和 Filter型臭氧测量仪［13］，发展新型臭氧

浓度测量技术并研制新型测量仪器可有效提升我国臭氧浓度的高精度实时监测能力。近年来，国内针对激

光外差光谱仪的结构性能及 H2O、CH4、CO2等温室气体的吸收光谱测量进行了大量研究，取得了较好的研

究成果［14-16］，但尚无系统利用激光外差技术测量大气臭氧吸收光谱并进行臭氧浓度反演研究的相关报道。

基 于 上 述 原 因 ，实 验 室 利 用 3.3 μm 分 布 反 馈 式 带 间 级 联 激 光 器（Distributed Feedback Interband
Cascade Laser，DFB-ICL）搭建了激光外差光谱仪，并实测了仪器的光谱分辨率。利用该光谱仪测量了

2019年夏季青海格尔木地区（北纬 36.41°，东经 94.90°，海拔约 2.8 km）整层大气臭氧的吸收光谱，研究了基

于最优估算法的臭氧柱浓度反演算法，获得了臭氧柱浓度反演结果，为后续利用该仪器进行臭氧浓度长期

观测打下了基础。
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1 测量原理与数据反演

1.1 激光外差光谱仪测量原理

大气臭氧主要集中在 20~40 km的平流层区域，该区域内平均大气压强小于 100 hPa。根据气体吸收谱

线展宽与气压间的关系，该环境下臭氧吸收谱线展宽小于 0.01 cm-1。此外，3.3 μm波段内臭氧的吸收线强

约 3×10-22 cm-1/（molecule·cm-2），而大气中臭氧柱浓度仅约 300 多普森单位（Dobson Unit，DU，约 6.9×
1018 molecule/cm2）。因此，整层大气臭氧的吸收强度较弱，光谱测量仪器需具有较高的光谱分辨率和信噪比

才能满足测量臭氧吸收光谱的需要。

激光外差光谱测量技术基于光学差频的原理，利用窄线宽激光作为本振光与包含光谱信息的信号光进

行合束，从而得到外差信号。关于激光外差光谱仪的组成、结构及性能在前期研究中已有介绍［14］，其结构示

意如图 1。

本系统中太阳跟踪器由实验室自行研制，其 0.07 mrad的跟踪精度能够满足实验要求。太阳光经过斩波

器调制，调制频率为 1 kHz。测量时，本振光波长扫描范围为 3 039.982~3 040.675 cm-1，有效扫描时间为 27 s。
该波长范围内包含 6个臭氧吸收峰，可获得较为丰富的臭氧吸收信息。为尽可能减小探测系统对臭氧吸收

特征的平滑，滤波带宽设置为 10~32 MHz。探测器为 VIGO公司的 PV-2TE-4型二级制冷探测器，响应带

宽为 100 MHz。该系统主要参数设置如表 1所示。

1.2 数据处理与臭氧浓度反演

气体浓度的反演一般包括两个过程：一是构建大气辐射传输模型和仪器模型，对太阳光谱与大气系统

及光谱测量系统的卷积过程进行模拟，从而得到模拟光谱；二是将实测光谱与模拟光谱根据约束条件进行

图 1 激光外差光谱仪结构示意图

Fig.1 Structure diagram of laser heterodyne spectrometer

表 1 系统主要参数设置

Table 1 Main parameters setting of the system

Parameter
Linewidth of local oscillator laser/MHz

Laser power/mW
Measurement range/cm-1

Filter bandwidth/MHz
Sensitivity/μV

Integration time/ms

Value
<10
~6

3 039.982~3 040.675
10~32
500
10
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循环迭代，得到反演结果。因此，准确地构建大气辐射传输模型和仪器模型是精确反演的前提。

大气对太阳辐射的影响主要为气体分子和气溶胶粒子的散射和吸收作用，由于激光外差光谱仪的光谱

测量范围一般较小（仅几个波数），气体分子的散射、气溶胶粒子的散射和吸收对测量结果的影响很小。因

此，在大气辐射传输分析中，重点考虑气体分子的吸收作用。分子光谱参数可从高分辨率分子吸收数据库

（High-resolution Transmission，HITRAN）中 获 得 ，包 括 谱 线 中 心 波 长 、吸 收 线 强 等 参 数 ，其 最 新 版

HITRAN2016中收录了 5种臭氧分子同位素。逐线积分辐射传输模型（Line-by-line Radiative Transfer
Model，LBLRTM）可以进行水平和斜程的大气透过率、大气辐射量等参数的计算。利用 LBLRTM读取并

处理HITRAN2016数据库分子谱线参数可获得大气辐射传输模型，该模型可以进行探测窗口的选择和反演

过程中正向模型参数的计算。

激光外差光谱测量及数据处理的过程如图 2所示。

臭氧浓度的反演算法基于最优估算法原理，该算法根据贝叶斯统计理论结合Tikhonov约束条件等实现

气体浓度的反演。研究人员利用激光外差光谱仪观测的 CO2、CH4和N2O等温室气体吸收谱线，结合最优估

算法进行了气体浓度的反演，获得了较好的反演结果［12，17-18］。在利用最优估算法进行臭氧浓度反演之前需

对实测光谱数据预处理，激光外差光谱仪测量得到的实测光谱信号中含有噪声分量、背景偏移以及本振光

的直流调制分量，进行预处理可以提高气体浓度反演的精度。首先，利用经验模态分解［19］与主成分分析［20］

相结合的方式对实测光谱信号进行降噪处理；处理后的光谱信号再减去背景信号的均值以去除背景信号造

成的信号整体偏移；最后将光谱信号除以本振光的功率变化曲线，即可得到预处理后的光谱信号［17］。

假设测量得到的光谱数据为 y，反演的过程为根据大气辐射传输模型并利用函数关系 R在各种约束条

件下确定大气状态参数 x，即
x= R ( y，x a，c ) （1）

式中，R为测量结果到状态空间的函数关系，xa为先验信息向量，c为不影响反演的其他常量。

反演臭氧所需的先验廓线及相关大气参数来自欧洲中尺度天气预报中心（European Centre for
Medium-Range Weather Forecasts，ECMWF）网站。在反演的过程中，需要一个能够表征不同光学厚度对

气体浓度敏感程度的参数，这里利用 Jacobian矩阵进行表示，Jacobian矩阵的元素可由式（2）计算得到。

Ki=
∂F ( x i )
∂x i

= ΔTi

Δρi （2）

式中，T为透过率，ρ为气体浓度。

在反演气体浓度的过程中，由于气体浓度的变化而导致不同光学厚度对气体浓度的敏感程度也发生变

图 2 激光外差光谱测量及数据处理流程

Fig.2 Laser heterodyne spectrum measurement and data processing flow
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化，因此每进行一次迭代，Jacobian矩阵也更新一次。利用大气辐射传输模型仿真得到 3.3 μm波段臭氧的

Jacobian矩阵，如图 3所示。该图较为直观地显示了该波段中臭氧在不同高度对透过率的影响程度，主要集

中在 6个区域。因此，理论上该波段应有 6个较强的臭氧吸收峰。

循环迭代过程中的代价函数和状态向量的表达式分别为

χ 2= [y- F ( x i ) ]S-1
ε [y- F ( x i ) ]T + [x a- x i]S-1

a [x a- x i]T （3）

xi+ 1= xi+ [K T
i
S-1

ε K
i
+( 1+ γ i )S-1

a ]-1 [K T
i
S-1

ε ( y- F ( x ) )- S-1
a ( x i

- x a ) ] （4）

式中，Sε是测量误差协方差矩阵，Sa是先验协方差矩阵，γi是第 i次迭代时的拉格朗日因子。反演中的循环迭

代过程即是计算代价函数 χ2和状态向量。当满足条件时退出循环，即可得到整层大气臭氧浓度的廓线［21］。

利用最优估算法反演臭氧浓度的整个流程如图 4所示。

图 3 3.3 μm波段臭氧的 Jacobian值
Fig.3 Jacobian value of ozone in 3.3 μm

图 4 最优估算法气体浓度反演流程

Fig.4 Gas concentration inversion process of optimal estimation algorithm
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2 仪器线型函数的测量

仪器模型一般用仪器线型函数进行描述，体现了仪器对输入信号的调制作用，通常会造成吸收谱线的

平滑，严重的可能造成吸收特征的丢失。通过测量仪器线型函数不仅可以在反演的过程中扣除仪器线型函

数对光谱数据的影响，提高反演精度，还可以获得仪器的光谱分辨率和谱线的能量分布［22］。

激光外差光谱仪的仪器线型函数主要受滤波带宽、积分时间内本振光波长的变化和锁相放大器低通滤

波响应的限制［23］。因此，激光外差光谱仪的仪器线型函数可表示为

ILS= f ( υ ) ∗H ( υ ) ∗hLP （5）
式中，f（v）为积分时间内本振光波长的变化函数，H（v）为滤波函数，hLP为锁相放大器低通滤波时域响应函

数，仪器线型函数的半高全宽即为光谱分辨率。

利用两束波长相近的窄带激光（带宽<10 MHz）进行差频即可得到激光外差光谱仪的仪器线型函数。

激光外差光谱仪的仪器线型函数测量原理如图 5所示，在原系统结构的基础上，信号光替换成窄线宽激光光

源，通过调节激光控制器温度和电流使其出射激光波长大致处于本振激光扫描范围的中心，本振激光扫描

范围及其他系统参数设定均保持不变。

由于信号激光带宽极窄，相当于对系统输入一个频域上的冲击，即 FS（υ）= δ。系统输出信号可视为输

入信号与仪器线型函数的卷积，即

FO ( υ )= FS ( υ ) *ILS= ILS （6）
因此，此时系统输出的外差信号即为仪器线型函数的实测结果。

在进行臭氧吸收光谱测量期间，利用上述仪器线型函数测量方案对激光外差光谱仪的仪器线型函数进

行了实际测量。在仪器线型函数测量过程中应注意：1）系统各参数应与进行臭氧浓度测量时的参数设置保

持一致，否则测量结果与实际情况会出现较大偏差；2）信号激光应设置衰减装置，否则差频信号极易出现

图 5 激光外差光谱仪仪器线型函数测量示意图

Fig.5 Schematic diagram of line shape function measurement of laser heterodyne spectrometer

图 6 仪器线型函数实测结果

Fig.6 Measured results of instrument line shape function
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饱和。

归一化线型函数的测量结果和理论计算结果如图 6所示，实测光谱分辨率约 0.004 cm-1（黑色曲线），理

论仿真结果约 0.003 2 cm-1（红色曲线），二者存在一定的差异。这主要是在理论计算中，本振激光线型、射频

滤波响应和低通滤波函数无法与实际值完全相同而造成的偏差。将仪器模型（线型函数）耦合进反演过程，

可进一步提高臭氧浓度的反演精度。3.3 μm激光外差光谱仪的实际光谱分辨率已接近商用傅里叶变换光

谱仪（Bruker IFS120HR）的光谱分辨率（0.003 5 cm-1），然而相近光谱分辨率的傅里叶变换光谱仪体积比较

庞大，难以进行外场实验测量。

3 典型测量结果与分析

2019年 8月，利用搭建的 3.3 μm波段激光外差光谱仪对青海格尔木地区整层大气臭氧吸收谱线进行了

测量，并以 8月 15日的观测数据反演了该地区整层大气的臭氧浓度。

如图 7所示，为实测的臭氧吸收光谱与反演拟合谱以及两者的残差结果。黑色曲线为实测臭氧吸收光

谱，红色曲线为反演拟合谱，蓝色曲线为二者的残差。图中所示的 6个明显的吸收特征皆为臭氧的吸收峰，

基线处的弱吸收主要为甲烷和臭氧的一些弱吸收峰，这些弱吸收对臭氧浓度反演结果影响有限。测量结果

与反演拟合结果一致性较好，残差幅值小于±0.1 V。

格尔木地区臭氧浓度先验廓线与反演廓线如图 8所示。红色曲线为反演得到的臭氧浓度廓线，黑色曲

线为先验廓线。臭氧浓度的峰值位于 32 km高度附近，体积分数峰值约 6.6 ×10-6。由图可知，大气中的臭

氧主要集中在 20~50 km高度的平流层内，这与目前关于臭氧浓度的报道结果是一致的，因为大气中臭氧的

主要来源是平流层中紫外线辐射作用下氧气分子的光解。在对流层内臭氧浓度相对较低，这是由于对流层

内紫外线辐射强度较低，并且臭氧不稳定更易分解为氧气。因为对流层和平流层顶臭氧浓度较低，因此该

范围内臭氧浓度的变化对整层大气透过率的影响很小，反演结果与先验值几乎一致。

图 7 3.3 μm波段臭氧吸收谱线测量与反演拟合结果

Fig.7 3.3 μm ozone absorption feature measurement and inversion fitting results

图 8 臭氧浓度先验廓线与反演结果

Fig.8 Prior profiles and inversion results of ozone concentration
图 9 格尔木地区臭氧柱浓度

Fig.9 Ozone column concentration in Golmud
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如图 9所示，反演得到的格尔木地区 8月 15日上午 9：00~11：30臭氧柱浓度均值为 241.7 DU，且呈现比

较明显的上升趋势，2 h增加约 8 DU。这种现象主要是因为在观测时段内，太阳辐射由弱变强，大气中更多

的氧气分子因紫外线辐射光解后结合为臭氧分子，使得整层大气中的臭氧浓度升高。

4 结论

利用 3.3 μm DFB-ICL激光器搭建了激光外差光谱仪，实测该光谱仪的光谱分辨率为 0.004 cm-1，开展

了格尔木地区整层大气臭氧吸收光谱的观测，在观测时段内该地区的臭氧柱浓度均值约 241.7 DU。测量期

间，格尔木地区臭氧柱浓度随观测时间呈现比较明显的上升趋势，2 h内增加了约 8 DU。在高原的特殊环境

下，3.3 μm波段激光外差光谱仪能够顺利开展观测并反演获得了臭氧浓度，体现了该仪器良好的环境适应

性。前期在格尔木地区获得的臭氧整层观测数据有限，后续将利用其他设备同步观测进行对比分析，并针

对该系统的集成及臭氧浓度的长期观测与规律分析开展下一步的研究工作。
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