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摘    要 

光谱学可追溯至 17 世纪牛顿利用三棱镜将白光色散为七彩光带。随着量子

力学以及激光技术的发展，精确的光谱分析方法已经实现了对物质的组成进行

定性和定量的分析，且已被广泛应用于化学和生物等领域并发挥了重要的作用。

在大气气体遥感方面，光谱测量的方法主要有基于被动光源的光栅光谱仪、傅

里叶红外光谱仪等，以及基于主动光源的光频梳遥感、多波长差分吸收激光雷

达等。但这些用于大气气体测量的技术均只局限于柱积分式的光谱测量，对于

自由空间内的光谱遥感仍存在很大的挑战性，从而阻碍了对大气中多种气体成

分和化学过程的进一步了解。本文从碳达峰和碳中和的重要性出发，指出温室

气体排放监测和研制国产化观测设备的紧迫性。并针对目前用于大气气体探测

的被动和主动遥感技术进行了介绍和对比分析，指出不同方法所适用的领域和

对应的局限性。利用超导纳米线单光子探测技术降低了传统激光雷达方法中对

激光器能量的高要求，进一步提高了信噪比；并通过基于频梳锁定的技术对宽

范围的可调谐激光器进行精确的频率控制和锁定，在此基础上实现了自由空间

分布式的光谱遥感；在碳排放监测、泄漏预警和大气化学研究方面具有很大的

潜力。论文的主要工作如下： 

1. 阐述了基于单光子自由空间分布式光谱遥感的原理及设计思路。首先对

分子的吸收光谱进行了理论分析，并从激光雷达原理出发，根据公式推导得出

光谱及对应的浓度反演过程。随后介绍了基于频梳锁定的原理，并通过结合超

导纳米线单光子探测器完成了整个系统的初步设计。 

2. 根据气体光谱探测的线选择标准，通过模拟得出了既具有合适的光谱学

参数又能发挥探测优势的吸收线（中心波长为 1572.335nm，R16 线）用于 CO2

光谱遥感，并考虑了 HDO 作为干涉气体的影响。同时通过模拟激光雷达信号

和不同的降噪方法，反演得到了光谱和浓度的分布，并与设置的理想值变化趋

势一致，在理论模拟的基础上分析了系统用于自由空间分布式光谱遥感的可行

性。 

3. 进行了距离分辨的光谱遥感实验，对系统参数以及对应的设置进行了详

细的介绍，重点描述了基于频梳锁定的控制回路设计以及基于单光子的探测的

接收系统。主要的实验包括：（1）对基于频梳锁定的不同频率采样间隔遥感了

大气光谱并进行了对比，验证了采样模式的自适应性和可控性；（2）在频梳未

锁定和锁定两种情况下测得了光谱并进行了对比，验证了频率锁定的稳定性和

必要性；（3）分别在冬季和夏季两个季节遥感 CO2 和 HDO 的混合光谱，验证
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了 HDO 作为干涉气体对 CO2 有不可忽略的影响，并通过采用三峰 Voigt 拟合的

方式将 HDO 的光谱分离出来，反演得到了 HDO 的浓度，进一步弱化了这种影

响；（4）进行了长达 72 小时的连续观测实验，证明了系统的昼夜观测能力，同

时反演出了 CO2 和 HDO 的浓度并与原位仪器对比后具有一致性，验证了系统

用于分布式光谱遥感的能力。 

关键词：二氧化碳，半重水，自由空间光谱学，激光雷达，光学频率梳，超导

纳米线单光子探测器，同位素，碳中和 
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ABSTRACT 

Spectroscopy can be traced back to the 17th century when Newton used a prism 

to disperse white light into colorful light bands. With the development of quantum 

mechanics and laser technology, precise spectroscopic analysis methods can be used 

to analyze the substances composition qualitatively and quantificationally, which are 

widely applied and play an important role in the fields of chemistry and biology. In 

terms of atmospheric gas remote sensing, spectral measurement methods mainly 

include passive methods, such as grating spectrometers, Fourier infrared 

spectrometers, etc., and active methods, such as optical frequency comb remote 

sensing, and multi-wavelength differential absorption Lidars. However, these 

technologies for atmospheric gas measurement are limited to column-integrated 

spectral measurement. Challenges exist in precise spectral remote sensing in free 

space, which hinders the further development of various gas components and 

chemical processes in the atmosphere. In this paper, the importance of carbon 

neutrality and carbon peaking is introduced. Besides, the urgency of greenhouse gas 

emission monitoring and the development of localized observation equipment are 

pointed out. Furthermore, the currently methods used for atmospheric gas 

measurement including passive and active remote sensing technologies are compared 

from the applicable fields to limitations. The paper uses superconducting nanowire 

single-photon detection technology to reduce the high requirements for laser energy 

in traditional Lidar methods and further improve the signal-to-noise ratio. Besides, 

by using the comb-referenced locking technology, the emitted frequency of the 

tunable laser can be controlled accurately within a wide range. Hence, the distributed 

spectra in free-space can be realized, which holds much potential for carbon 

emission monitoring, leakage warning, and atmospheric chemistry researches. The 

main work of the thesis is as follows: 

1. The principles and design of the free-space distributed spectral remote 

sensing based on single-photon are described. First, the theoretical analysis of the 

molecular absorption spectroscopy is introduced. Second, the spectrum and the 

corresponding concentration inversion process are derived according to the formula 

based on Lidar principle. Then, the principle of frequency comb locking is 

introduced and the whole system is preliminary designed by combining 

superconducting nanowire single photon detector. 
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2. According to the line selection criteria for gas spectrum measurement, the 

absorption lines (R16 line with a central wavelength of 1572.335 nm) that not only 

have suitable spectroscopy parameters but also have detection advantages for CO2 

spectral remote sensing are analyzed by simulations, with the influence of HDO as 

an interference gas considered. Besides, by simulating the Lidar signal with different 

noise reduction methods, the spectrum and concentration distribution are obtained by 

inversion algorithm. The change trend of the simulated result is consistent with the 

preset ideal value. On the basis of theoretical simulation, the feasibility of the system 

for free-space distributed spectral remote sensing is analyzed. 

3. The range resolved spectral remote sensing experiment is carried out. The 

system parameters and corresponding experimental settings are introduced in detail. 

Besides, the control loop design based on frequency comb locking technology and 

the receiving system based on single-photon detection are also described. The 

experiments mainly include: 

(1)The atmospheric spectrum is remotely sensed and compared with different 

frequency sampling intervals based on frequency comb locking technology to verify 

the adaptability and controllability of the sampling mode; 

(2) The spectrum is measured and compared without and with the frequency 

locking to verify the stability and necessity of locking; 

(3) The mixture spectra of CO2 and HDO are remotely sensed in winter and 

summer, respectively, which verifies that HDO acting as an interference gas has a 

non-negligible effect on CO2. Besides, the spectrum of HDO is separated by the 

three-peak Voigt fitting method with its concentration obtained, which further 

weakens the influence on CO2; 

(4) A continuous observation experiment over 72 hours is carried out, which 

further proves the system ability for day and night observation. Meanwhile, the 

retrieved concentrations of CO2 and HDO are compared with the in-situ 

measurements, which shows good agreement. The experiment verifies the ability of 

the system to be used for distributed spectroscopy remote sensing. 

 

Key Words: CO2, HDO, Free-space spectroscopy, Lidar, Optical frequency comb, 

Superconducting single photon detector, Isotope, Carbon neutrality
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第 1章  绪论 

1.1  意义和背景  

1.1.1  辐射收支平衡 

气候系统是一个复杂的、相互作用的系统，通常用温度、降水、风的均值

和变化等描述[1,2]。地球的辐射收支为气候系统提供能量，主要由三个因素决定

[3]。第一个是入射太阳辐射[4]，该因素对估计地球辐射收支非常重要。但是，由

于太阳活动不受人类的影响，因此几乎不能被用来控制或限制辐射变化。第二

个是部分被反射的太阳辐射[5]，此因素与云层、大气颗粒物负荷和表面反射率

有关，如果遇到高反射性的表面（如雪或吸收性植被等），则会有较大的不同。

第三个最主要的影响地球辐射收支的因素是温室效应[6]。太阳以非常短的波长

向地球辐射能量，其中一小分被直接反射回太空，而另一大部分则被大气和地

表吸收，并以长波（主要是红外部分）的形式重新辐射回太空，在被大气和云

层吸收后再次辐射回地表。这种效应使得地球表面和低层大气变暖，也被称为

温室效应（如图 1.1 所示）。在大气层的存在下，大部分向太空发射辐射的长波

都是由大气气体而不是由地表发出的，这种能吸收长波辐射并能发射辐射的气

体则被称为温室气体。 

 

图 1.1 温室效应的理想模型 [7 ] 

温室效应或太阳辐射的变化会导致气候系统内部发生变化，该现象被称为

辐射强迫效应[8–10]，可分为正强迫和负强迫。顾名思义，正强迫会迫使地面温

度上升，而负强迫则会迫使地面温度下降。温室气体对气候变化辐射强迫的贡
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献，主要取决于其分子辐射特性、大气中浓度增加量及其释放到大气中所滞留

的时间等。辐射强迫从成因上又可分为自然辐射强迫和人为辐射强迫[11–13]。自

然辐射强迫是由太阳变化和火山爆发引起的，太阳能在直接加热气候系统的同

时也影响着一些温室气体的大气丰度。这种由自然温室效应导致的自然辐射强

迫使地球表面的温度维持在正常水平，是生命存在的必要条件。但与由人类活

动引起的人为辐射强迫差异相比，太阳辐照度变化和火山辐射效应在工业时代

前后的差异都非常小。因此，在如今的大气中，人类活动引起的辐射强迫对全

球温度的影响比自然过程变化的辐射强迫更重要。自工业时代以来，人类活动

对气候的总体影响一直是正强迫的趋势，且超过了已知的自然过程的变化，因

而温室效应不断加剧，对应的全球平均气温也在逐渐上升，如图 1.2 所示。 

 

图 1.2 1850-2020 年全球温度变化  

全球变暖的危害主要体现在[14]：随着地表温度的升高，地球不同地区、不

同环境的能量（潜热）增加，直接影响地球气候的剧烈变化，引发台风、海啸

等自然灾害；使冰川融化速度远大于冰雪积累速度，打破了冰雪循环系统，导

致淡水资源紧缺；加快海平面上升速率；北极海冰退缩以及北半球积雪减少使

自然界动物生存环境面临巨大挑战，甚至面临濒临灭绝的风险；温度上升破坏

了海洋生物链，并向上级食物链蔓延，导致大量生物死亡。热浪加上长期的干

旱引发野火（2019 年的澳大利亚山火就是其中一例，数百万公顷的土地被火焚

烧，而西伯利亚和其他北极地区也遭受了创纪录强度的野火）；多年干旱对人口

的境内和跨境迁徙存在影响、世界人口因高温和污染而更多地面临健康的危害；

以及因气温上升和天气极端事件增强会带来经济增长的下降，特别是在发展中

国家。 

1.1.2  主要温室气体 

温室气体是造成全球变暖的重要因素，尽管它们的浓度相对较低，但其浓

度的变化在很大程度上影响着地球气候[6,15]。 
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1. 二氧化碳(CO2) 

CO2 是大气中最主要的温室气体[16–18]，贡献了约 66%的温室气体辐射强迫。

在工业化以前大气的通量保持平衡状态，对应的 CO2 浓度为 278ppm。但在 2019

年的全球估算中，CO2 浓度已上升至 410.05ppm（如图 1.3(a)所示），该值已达

到了工业化前水平的 148%。图 1.3(a)中的曲线反映了 CO2 在过去几十年

间的变化趋势。大气中 CO2 浓度遵循着可预测的季节性变化规律，这

与植物生长过程中吸收 CO2 的能量息息相关。在北半球，一般在五月

份 CO2 浓度会达到峰值，随后由于植物进入旺盛生长期，通过光合作

用吸收 CO2 的能量增强，导致大气 CO2 浓度在夏季下降，持续到 9 月

后再次回升。由于 CO2 在大气中长时间滞留，历年的排放累计在增加，

因而大气中的 CO2 总量在持续升高。根据英国气象局（MetOffice）预

测，大气中本底 CO2 浓度将在 2021 年底增长到 417ppm。温室气体的

大气浓度及其增加取决于源（人类活动和自然系统排放的气体）和汇

（通过转换成不同的化合物从大气中排出的气体）之间的平衡。CO2

汇的变化是高度不确定的，没有确定的全球趋势，但是它们可能对未来大气中

的 CO2 水平产生重大影响[19]。 

 

图 1.3 主要温室气体的全球平均丰度，(a)CO2；(b)CH4；(c)N2O；

(d)CFC 

2. 甲烷(CH4) 

CH4 是除 CO2 外另一种主要的温室气体 [20]，贡献约为 17%的温室气体
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辐射强迫，其在单位体积的基础上的长波辐射效率是 CO2 的 63 倍。在工业化

以前 CH4 的浓度为 722ppb，而 2019 年的估算中已增长至 1877ppb（图 1.3(b)）。

自 1850 年以来，大气 CH4 浓度快速增长主要由于人为来源[21]：如水稻农业，

生物质燃烧，反刍动物和化石燃料开采等。一旦排放，CH4 在大气中停留大

约 8.4 年才会通过对流层的化学氧化来去除。CH4 的背景浓度展示季节性

和区域性变化，由于缺乏高纬度观测资料和低频观测资料，这些变化也存在很

大的不确定性。因此，减少不确定性至关重要。要了解人为排放量与大气浓度

变化之间的数量差异，就需要对源汇进行合理的估算，并对变化的原因做出良

好的归因，无论是排放量还是自然储层之间的分配。 

3. 氧化亚氮(N2O) 

N2O 贡献约为 6%的温室气体辐射强迫[22]。在工业化以前 N2O 的浓度为

270ppb，而 2019 年统计的平均浓度已增加至 332ppb，如图 1.3(c)所示。N2O 是

一种相对稳定的温室气体，通过参与大气光化学反应，N2O 会进一步导致平流

层臭氧破坏。土壤是 N2O 的主要来源，土壤表面 N2O 的排放是生产和消费过程

的结果[23]。土壤同时也可看做是 N2O 的汇[24–26]，其沉降强度取决于将 N2O 还

原成 N2 的潜力。大气中 N2O 含量的上升与化肥的广泛使用以及氮沉降导致的

N2O 释放有关。 

 

图 1.4 主要温室气体的辐射强迫  

图 1.4 表示了几种主要温室气体的辐射强迫，可以看出 CO2、CH4 及 N2O

的辐射强迫占比最大。表 1-1 列举了这几种气体的丰度变化、在大气中的寿命、

温室效应潜能及增加辐射强迫效应等参数。 
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表 1-1 大气 CO2、CH4和 N2O 的浓度、寿命、温室效应潜能及增加辐射强迫效应 

气体  1750 2019 寿命 (年 ) 潜能  辐射强迫效应  

CO2 278 ppm 410.05 ppm 100~300 1 2.076 (W/m2) 

CH4 722 ppb 1877 ppb 12.4 28 0.516 (W/m2) 

N2O 270 ppb 332 ppb 121 265 0.202 (W/m2) 

1.1.3  精确 CO2控制对碳中和的意义 

温室气体的排放又称为碳排放。为纪念《哥本哈根协议》签署 10

周年，联合国环境署在 2020 年发布了第十版年度排放差距报告 [27]，将

《哥本哈根协议》的预期与 10 年后的现实进行了比较。这十年来政治

和社会对气候变化的关注越来越多，如 2016 年多国共同签署了具有重

要意义的气候变化协定—《巴黎协定》。该协定旨在将全球气温较前

工业化时期上升幅度控制在 2℃以内 [28]，并努力将其限制在 1.5℃以内。

但多年来，全球温室气体排放并没有得到遏制。据统计，2020 年全球平

均温度比工业化前平均温度高出 1.2±0.1℃。由于未能完成 2020 年的排放预

期，导致实现《巴黎协定》的任务更加艰巨，到 2030 年，温室气体排

放量需在 2010 年的水平上减少 45%，并到 2050 年达到净零排放。如

果不能改弦更张，立即加强缓解局势的雄心和行动，并反映在长期温

室气体发展战略中，《巴黎协定》的目标将难以实现，且有可能到本

世纪末，全球呈现平均气温较工业化前水平上升 2.7~3.1℃的灾难性后

果 [29]，如图 1.5 所示。  

 

图 1.5 全球平均气温预测  
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控制气候变化的措施要求稳定大气中的痕量气体的浓度，通过核算并大幅

度减少全球温室气体排放量来实现。近年来，我国已成为全球第一大 CO2

排放国，面临着严峻的气候变暖、大气污染等问题，亟需改善空气质量。中国

为达成应对气候变化的贡献指出：到 2030 年，中国单位国内生产总值

二氧化碳排放将比 2005 年下降 65%以上。因而亟需以二氧化碳及其他

温室气体排放达峰目标为牵引，协同控制温室气体与污染物排放，探

索开展移动源温室气体排放研究和监测。开展全球温室气体排放监测，

获得国际认可和数据统一的全球各国温室气体排放信息。并研制国产化

温室气体观测设备，攻克温室气体及碳同位素高精度在线观测技术、温室气体

自动在线分析技术、温室气体排放在线监测技术、温室气体实验室分析标定技

术。研制基于拉曼散射、差分吸收、多普勒效应等原理的激光雷达，用于监测

空气中的 CO2、O3、NOX、CH4 等痕量气体和温室气体。 

1.2  气体光谱遥感技术发展 

为了测量气体浓度，传统的方法是在尽可能接近源的地方（原位）

进行测量 [30,31]，但这种基于单点测量的方法不能对区域内时空高度变

化的气体进行连续测量。遥感技术通常比原位技术更安全，例如，针

对于危险气体泄漏的情况，遥感技术可以提供更快、更全面（包括空

间）的采集（理想情况下包括发射区域内的所有辐射）。基于分子吸收

光谱的光学遥感技术是一种主流的大气探测技术 [32,33]。其原理是基于

朗伯比尔定律，描述了电磁强度 I0 在经过长度为 L 的吸收介质后呈 e

指数衰减，可用如下公式表示  

              0 0exp expI I A I N L           (1.1) 

其中 e 的指数项表示目标气体的透过率（即透射辐射 I 与入射辐射 I0

的比值），L 是光学路径长度（单位为 cm），σ 表示气体的吸收截面

(cm2/molecule)，N 表示气体的数密度 (cm-3)。气体的吸收截面由分子的

吸 收 线 强 度 和 光 谱 线 型 决 定 ， A() 是 吸 光 度 ， 与 频 率 相 关 。 令

к()=σ()/(kBT)，再根据理想气体方程 P=nkBT，可将上式表述为  

            aA NL P L            (1.2) 

式中 Pa 是总的气体压力， 是目标气体的浓度，通常表示为在空气中

的体积比，可用 ppm（百万分之一体积）表示。气体分子的分压可表

示为
i a iP P   。另外路径积分的浓度可表示为浓度和路径长度的乘积

(ppm.m)，光学深度定义为 OD=NσL=αL，α 为吸收系数，单位为 cm-1。 
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图 1.6 遥感测量原理图。 (a)几何模型； (b)气体吸收模型  

当光与分子相互作用时，大气中的某些分子会吸收（或发射）特

定波长的光子 [33,34]。这种相互作用产生的直接影响是该波长的光学深

度的改变。光谱学是研究这种相互作用的物理分析方法。光学遥感代

表了一种光谱学的形式，应用于分析仪器远距离定位的目标，可以通

过探测光学深度的变化来推断所涉及的气体含量。  

当光通过测量路径（通常称为垂直路径柱）时，特定波长的光会

被散射和吸收，并表现为该路径上的体积数密度、大气粒子、气体和

气溶胶的函数 [35]。望远镜收集从地形硬目标或者空气粒子（如气溶胶）

后向散射的光子数，如图 1.6 所示。入射光的强度通常以功率、通量或

亮度来量化，然后由光探测器模块进行测量，对于给定的波长，光探

测器模块将光子通量转换为电流和电压，然后由计算机进行数字化和

处理。然后使用一个适当的物理模型，通常基于辐射传递方程 [36]，来

分离和量化被测的吸收，并推导出其浓度（图 1.6(b)）。大多数遥感技

术得到某种类型的绝对分子数密度，或者路径平均数密度，或距离分

辨体积数密度。为了便于与环境浓度比较，数密度常被转换为混合比

(ppm)。遥感方法基于光源不同可分为主动遥感和被动遥感两种，其原

理示意图如图 1.7 所示。这两种方法基于平台不同又可分为地基、机载

和星载遥感技术。下面将分别针对被动和主动遥感技术进行具体介绍。 

 

图 1.7 (a)被动遥感与 (b)主动遥感对比  
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1.2.1  被动探测 

被动遥感仪器通常使用黑体发射器（如太阳）作为光源，如图 1.6(a)

所示，但也可以是其他任何可以发射红外辐射的源，如月球 [37]、热熔

岩 [36,38–40]或热地 [41]等，主要可分为以下几种类型。  

1. 光栅光谱仪  

光栅光谱仪的原理是由望远镜收集沿着测量路径传播的光，然后

通过衍射光栅将复合光色散到不同的光谱组分，形成具有大气气体光

学特征的吸收光谱。影响测量精度和准度的关键参数是光谱仪的光谱

分辨率 Δλ。通过使用如 MODTRAN[42]、SCIATRAN[43]或 FASCODE[44]

等辐射传输模型即可从光谱中反演得到气体的柱密度分布。这些正演

模型首先考虑沿着测量路径的温度、压力、湿度以及来自 HITRAN[45]

数据库的光谱学参数，以计算理论下的大气气体的柱光学深度。随后

将正演模型与测量的光谱进行比较，通过不断调整模型光谱的参数，

使之无限接近测量的光谱 [46],从而得到气体沿测量路径的浓度分布。常

用的反演算法主要有用于处理星载平台的大量数据的 WFM 0-DOAS 算

法 [43]。  

20 世纪 60 年代，Naughton 等人 [38]首次利用美国夏威夷基拉韦厄火

山熔岩作为光源的光栅光谱仪探测了 CO2 和其他火山气体，进行了简单的光谱

分析并得到浓度结果，如图 1.8 所示，为后续的科学研究提供了原理性的证明。

2011 年 Krings 等人 [47]演示了一种基于机载平台的双通道光栅光谱仪

(MAMAP)用于测量 CO2 和 CH4 的柱密度，该系统的工作波长在近红外

区域 (1590~1690nm)，柱平均浓度反演精度为 1%。2014 年美国 NASA

发射了用于 CO2 柱浓度观测的专用卫星—轨道碳观测卫星 (OCO-2)，搭  

 

图 1.8 光栅光谱仪用于火山气体光谱分析  
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载的主要传感器即高分辨率光栅光谱仪。该光谱仪的工作波长为

1.6~2μm[48]，测量精度为 0.5ppm，空间分辨率为 1×1.5km2，但它有 10km

的窄带。OCO-2 几乎每 16 天就能覆盖全球，但是，由于它的轨道范围

很窄，在轨道之间有一些区域无法进行测量。  

2018 年 Tian 等人 [49]实现了一个相对低分辨的光谱仪（Δλ=0.3nm

或~1.2cm-1），工作波长在 1587.67~1690.51nm。基于他们的光谱拟合算

法，测量的柱平均 CO2 混合比误差<4ppm(<1%)。该系统设置包括一个

带有太阳跟踪仪的望远镜，以优化进入望远镜的太阳辐射。此外，Qin

等人 [50]使用一个现成的光谱分析仪探测了中国四川盆地的 CO2 柱密

度，并实现了类似的测量精度。  

2. 傅里叶变换红外光谱仪 (FTIR) 

FTIR 的原理是基于傅里叶变换红外光谱法产生宽带红外光谱，光

谱范围通常在 4500~600cm−1(2.2~16μm)，与光栅光谱仪不同的是，FTIR

用干涉仪代替光栅。来自红外光源的光子被分束器分成两束，这两束

光分别在经过动镜和静镜的反射后互相干涉，并由探测器测量强度信

号形成干涉图，然后再通过傅里叶变换将产生的干涉图与给定波长下

的光谱能量密度联系起来，并将其转换为光谱信息。由于移动距离可

快速调节，因此可以在短时间内 (~1s)获得包含多种成分的光谱。  

 

图 1.9 FTIR 的系统组成  

20 世纪 90 年代，FTIR 技术通过配置望远镜实现了开放路径的测

量，这为安全距离内快速测量各种火山气体打开了广阔的应用前景

[39,51–52]。同时，为了从光谱中得到气体的浓度信息，不同的反演算法

也得到了进一步的发展，如 GFIT[53]、PROFIT[54]或 FTIR_FIT[37,40]。2012
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年，Petriet 等人 [55]使用光谱分辨率为 0.11cm-1 的 FTIR，并配备了太阳

跟踪仪以确保恒定的光通量，测量了大气中 CO2 的浓度，柱平均精度

为 1.2ppm。2017 年，Butz 等人 [56]使用一个商业化的 FTIR(EM27/SUN)，

其光谱分辨率为 0.5cm-1，工作波长为 5000-11000cm-1，并通过配备商

业化的太阳跟踪仪监测了位于意大利埃特纳火山的 CO2 路径平均浓

度，其系统装置如图 1.9 所示。该系统被安装在卡车上，当卡车在移动

时太阳跟踪仪的稳定性会受到影响，因而仅当卡车不动时才能获得光

谱，测量的 CO2 柱密度的精度为 0.2ppm(~0.05%)。  

此外，FTIR 技术用于大气成分变化观测网（TDACC）可获得气体的柱浓

度或廓线信息[57]。同时 FTIR 也被用于卫星平台的气体观测，如 2009 年由日本

发射的温室气体观测卫星 GOAST 搭载的核心传感器即为 TANSO-FTS，其工作

波长在 0.75~14.3μm[58]，测量的 CO2 精度约为 2~3ppm，CH4 精度约为

~15ppb。GOSAT 卫星通常会在其 700 公里长的区域内记录 3~5 个直径

为 10 公里（图 1.13）的足迹，并在三天内就能覆盖全球。  

3. 成像光谱仪  

成像光谱仪（也称为光谱图象处理技术）通过将光谱仪（如光栅

光谱仪）和扫描技术相结合（如图 1.10 所示），可以实现有空间分辨率

的光谱成像，其空间分辨率由像素分辨率定义。  

成像光谱仪由于其测绘特性，主要用于机载或星载的地表辐射数

据的测量。目前星载平台上能提供光谱分辨的传感器几乎都为成像光  

 

图 1.10 成像光谱仪原理示意图  
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谱仪。20 世纪 80 年代美国 NASA 在在喷气推进实验室（ JPL）设计了

基于机载的可见 /红外成像光谱仪 (AVIRIS)[59]。2002 年由欧空局发射的

致力于环境监测的卫星 ENVISAT，其中用于痕量气体观测的传感器即

为大气成像扫描成像吸收光谱仪 (SCIAMACHY)[60]，SCIAMACHY 的区

域宽度为 960 公里，在标准操作中，它每 6 天在最低点观测模式下可

实现全球覆盖（如图 1.13 所示）。此外，2006 年由德国批准实施的

EnMAP 卫星计划中也使用了超光谱成像仪 (HIS)[61]。  

4. 光学相关光谱法 (OCS) 

OCS 提供了一种简单、可靠的方法来遥感大气气体 [62]。其原理如

图 1.11 所示，首先利用一个带通滤波器对光源进行预选择，使其包含

一个吸收带的多条吸收线。随后将滤波后的光束分成两臂（光源 1 和

光源 2），光源 1 经过仅含有待测气体的参考腔，光源 2 则不经过。在

此过程中，参考腔可作为选择性光谱滤波器对光源 1 进行强度调制，

因而在光源 1 通过待测气体时几乎不被吸收，而光源 2 则强烈依赖于

待测气体的浓度，通过比较光源 1 和光源 2 的透过率差异即可得到气

体的浓度分布。  

 

图 1.11 OCS 气体探测的原理示意图  

1968 年，Goody 等人 [63]最早引出 OCS 的概念作为互相关光谱仪，

并且在过去几十年间得到了进一步的发展。1996 年，Sandsten 等人 [64]

基于 OCS 方法对 CO2 的羽流进行了成像。2004 年，Tolton 等人 [65]提

出了基于星载平台的 OCS，进行了详细的系统分析和灵敏度研究，测

量的柱平均浓度精度为 0.5~1.1ppm。并于 2013 年研制了基于 OCS 方

法的具有成像能力（8km 像素分辨率）的卫星载荷 (GRIPS)[66]，且成功

完成了机载测试 [67]。  

5. 法布里波罗干涉仪 (FPI) 

对于有害或有毒气体的监测，OCS 中参考腔的使用容易带来一定  
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的安全隐患，1997 年 Sinclair 等人 [68]通过使用衍射光学元件来代替气

体腔，这种方法也可以通过使用 FPI[69]模拟气体参考光谱来完成类似

的相关原理。FPI 的原理与 OCS 类似，首先将入射光分为两个通道。

在第一个通道中，光通过法布里 -珀罗标准具，改变标准具的腔长可使

形成的干涉条纹发生移位，以匹配待测气体吸收的最大值（如图 1.12

所示），因而该通道主要对待测气体敏感。第二个通道不具有波长选择

性，通过测量这两个通道中信号的比值或者互相关的结果即可得到待

测气体的浓度。与 FTIR 相比，FPI 系统简单，没有需要移动的部件，

且可以被包装成很小的尺寸，适用于作为卫星载荷。  

 

图 1.12 FPI 的原理示意图。 (a)仪器的基本设置； (b)FP 的干涉条

纹与气体吸收线重叠  

2007 年，Wilson 等人 [70]针对机载和星载的应用提出了基于 FPI 原

理的样机。该样机的工作波长在 1.6μm，测量精度<1ppm，累计时间

<10s。2010 年，Kobayashi 等人 [71]使用光纤耦和的紧凑型 FPI，并实现

了 0.2%的路径平均浓度精度。  

 

图 1.13 主要温室气体专用卫星的幅宽与地表分辨率对比  
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表 1-2 被动遥感技术应用  

平台  名称  技术  
距离

(km) 

距离分  

辨率  
精度 (%) 累积时间  

地基  

MIDAC[72] FTIR 0.1~2.5 无  4-10 1~16s 

Bruker IFS[56] FTIR >10 无  0.3 / 

Bruker 

OPAG-22[73] 
FTIR 1 无  4-10 / 

Bruker 

EM27/SUN[57] 
FTIR >10 无  0.1 0.5s 

无  Grating >10 无  ~1 / 

FFPI[71] FPI >8 无  0.2 / 

平台  名称  技术  
高度

(km) 

地表分  

辨率  
精度 (%) 累积时间  

机载  

无  FTIR 0.15 无  / 1s 

AVIRIS[74,75] IS 19 18m ~0.3 / 

MAMAP[47] Grating 4.5 无  1 / 

平台  卫星  载荷  
高度

(km) 

地表分  

辨率 (km) 
精度 (%) 国家  

星载  

GOSAT[58] FTIR 666 22 1 日本  

GOSAT2[76] FTIR 613 1 0.1 日本  

OCO-2[58] Grating 705 1.3×2.3 0.3 美国  

OCO-3[77] Grating 408 / 0.3 美国  

TanSat[78] FTIR 700 ~2×2 0.3-1 中国 

CarbonSAT[79] IS 693 ~2×2 0.3 欧洲 

EnMap[61] IS 643 30 / 德国 

GRIPS[67] OCS / 8 0.3~1 美国 

ENVISAT[80] Grating 772 30×60 <4 欧洲 

Sentinel-5P[81] Grating 824 / 1 欧洲 

FY-3D[82] FTIR 836.4 / / 中国 

FY-3G[83] Grating / / 1~4 中国 

MicroCarb[84] Grating 649 / <1 法国、英国 
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总之，被动光谱遥感技术由于其精度高、系统简单、稳健且成本

低等特点，目前已广泛提出和应用于地基、机载及星载平台（见表 1-2）。

图 1.13 为几种主要的温室气体专用卫星的幅宽与地表分辨率对比。同

时，被动遥感技术也存在一定的局限性，如缺乏精确控制的光源，依

赖于太阳光，不能在夜晚进行探测，受云和气溶胶影响比较严重等。接下

来介绍的主动遥感技术则有望克服这些问题，为机载和星载平台提供新的应用

前景。 

1.2.2  主动探测 

主动探测由于其非接触式探测，时空分辨率高，探测距离远，不受探测时间

和地点限制等特点，在气体成分探测方面有显著优势[85–87]。与被动式遥感相比，

主动探测可主动出射光源（一般为激光器，图 1.7(b)）。一方面，利用光频梳作

为光源可实现宽范围的光谱扫描[88–94]；另一方面，激光雷达技术采用相对窄的光

源来测量特定的气体可获得距离分辨率的信息[87]。下面主要针对这两方面进行介

绍。 

1. 双频梳光谱学(DCS) 

光频梳在频域上表现为一系列等间隔分布的光谱谱线，这些谱线频率稳定性

高且覆盖范围广[95–100]。因而基于 DCS 的遥感是一种有前途的、新兴的场外测量

技术，可适用于多种气体的远程探测，并具有超高的光谱分辨率和探测精度。

DCS 的原理与 FTIR 类似，前者使用两个重复频率稍有差异的频梳取代了后者中 

 

图 1.14 NIST 的双频率气体遥感。(a)双频梳概念，两个具有微小重复

频率差异的光频梳在探测器上干涉，形成与光频梳一一对应的电频梳；(b)

系统设置；(c)在 2km 位置处放置平面镜 
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的干涉仪，将两个频梳的光在通过大气气体的吸收后进行拍频（如图 1.14(a)所

示），并用光电探测器采集拍频后的干涉图，随后利用傅里叶变换将其转换为气

体的光谱信息。 

2014 年，美国国家标准技术研究所(NIST)的 Rieker 等人[93]基于 DCS 在 2km

的开放路径处放置了平面镜（如图 1.14(c)所示），使用了较长的累积时间(170min) 

同时探测了 5990~6260cm-1(1600~1670nm)范围内 12CO2、13CO2、CH4、HDO 和

H2O 多种气体的光谱，并反演得到了各种气体路径积分的浓度，其中 12CO2 和

CH4 的测量精度分别为 0.21%和 0.45%。2018 年，Coburn 等人[90]将 DCS 装载在

移动的拖车上，在 Rieker 等人的基础上增加了平面镜的数量，对几平方公里的

区域进行了部署，通过模拟 CH4 的排放实现了区域的昼夜连续监测，该系统测

量 CH4 的路径积分浓度精度为 0.35%。但考虑到基于 DCS 的遥感技术成本高，

且不能得到光谱的距离分辨率信息，其目前在遥感方向还没有被广泛应用。 

2. 光学相关激光雷达(OCS-Lidar) 

OCS-Lidar 是将光学相关光谱法与激光雷达方法相结合以实现距离分辨的光

谱测量[101–106]。OCS-Lidar 的原理如图 1.15 所示，和单纯的 OCS 方法相比，该

方法不再利用太阳辐射作为被动光源，而是主动出射两个宽带的激光脉冲，其中

一束脉冲包含了多条待测气体的吸收线（作为相关信号），另一束在经过如类似

气体腔的光束整形后不再包含待测的吸收线（作为非相关信号）。这两束脉冲在

大气中经历不同的气体吸收，通过分析两者的后向散射信号来得到气体的光学深

度。 

 

图 1.15 OCS-lidar 原理示意图  

2012 年，Thomas 等人[102]提出使用 OCS-Lidar 方法来遥感目标气体的浓度。

该系统使用声光可编程色散滤波器代替了传统的气体腔对光束整形，并对距离分

辨率为 100m 的CH4浓度测量进行了理论模拟，反演误差为 20%。2013年，Thomas

等人[103]首次对 OCS-Lidar 进行了场外实验，用于 H2O 的廓线测量。该实验的实

验波长为 720nm，位于 H2O 的 4吸收带，并在 2km 的测量范围内实现了距离分
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辨率为 250m，测量精度为 15%-40%的 H2O 分布。2016 年，Anselmo 等人[105]在

实验室设定了四种不同浓度（ 4500ppm.m、 9000ppm.m、 13500ppm.m 和

18000ppm.m）的 CH4，并利用 OCS-Lidar 测量了路径积分的 CH4 分布，测量精

度为 24%。2018 年 Galtier 等人[106]利用 CH4的 23 波段对 CH4的泄漏进行场外

的遥感测量。由于 OCS-Lidar 方法是通过出射宽带光源，因而降低了气体的吸收

差异，在一定程度上会影响测量的灵敏度。该方法通常适用于大气中高浓度的气

体测量，如 H2O 或 CH4 泄漏等，且测量误差较大。目前该方法还没有应用于大

气 CO2 的测量。 

3. 拉曼激光雷达(Raman Lidar) 

拉曼激光雷达[107–109]的原理是当一定频率的激光照射在不同的分子表面时

会导致其能量发生转移，从而散射出不同频率的光。被散射的光频率相对于入射

光频率的差异称为拉曼频移，该频移只与分子的特征有关[110]。信号强度与散射

气体浓度成正比，距离信息由光发射的时间获得，分子信息由每个分子的拉曼频

移获得。因而通过分析散射光谱就可以得到待测分子距离分辨的浓度信息。但通

常情况下大气气体的拉曼散射截面很弱[103]，因而需要很高的峰值功率，并且波

长需要精确校准。该方法要么适用于测量浓度高的气体，要么则需要在夜间测量。

而大气中的温室气体一般含量较低，在这种情况下拉曼 Lidar 存在一定的局限性。

鉴于此，另一种利用弹性后向散射的激光雷达技术（差分吸收激光雷达）在温室

气体遥感方面得到了广泛的应用，接下来将重点讨论这一部分。 

4. 差分吸收激光雷达(DIAL) 

DIAL 是目前用于大气气体遥感的最成熟的激光雷达技术。其原理是通过

主动出射两束不同波长的脉冲，其中一束位于待测气体吸收线的中心，称为 on

波长，另一束与 on 波长靠近但位于待测气体几乎不吸收的位置，称为 off 波长。

这两束激光在大气中经历不同程度的吸收，并被分子或气溶胶散射后接收（如

图 1.16 所示）。通过分析 on 和 off 波长的大气回波信号的比值就可反演得到有

距离分辨率的气体浓度[111–115]。 

 

图 1.16 (a)差分吸收原理示意图； (b)信号被分子或气溶胶后向散

射所对应的 DIAL； (c)信号被地形等硬目标反射所对应的 IPDA 
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DIAL 常用于地基遥感，其优势在于测量相对灵活。例如，仪器可以移

动到离待测目标更近的地方。地基遥感在最简单的情况下，测量可以

静态进行，即仪器不以任何方式移动 [38,51]。同时仪器也可以保持固定，

通过扫描 Lidar 的发射和接收模块，还可以获得二维或三维的浓度分布。由于

DIAL 使用两路波长信号的比值的特性，相对来说它不需要像拉曼雷达那样精

确的校准，也不需要拉曼激光雷达所需要的高脉冲能量，在同等条件下能获得

更高的探测距离和精度。 

在过去 50多年间发展了很多DIAL系统来探测大气。针对CH4探测的情况，

1993 年，英国国家物理实验室(NPL)的 Milton 等人[116]对移动式 DIAL 进行了研

究，利用染料激光器提供窄带可调辐射，该辐射可通过倍频得到紫外 UV 的输

出，也能通过差频或光参量放大器转换为红外 IR 输出。NPL 的 DIAL 系统使用

一对脉冲激光器进行 10m 距离分辨测量，测量范围可达 3km。1995 年，Milton

等人[117]又使用外部气体腔对 NPL 的 DIAL 系统进行了校正，通过使用动态气

体腔来检测了该系统在 3.4um 附近探测 CH4 的性能。1997 年，Milton[118]通过可

调二极管激光器对 OPO 进行种子注入来实现单模操作，经过种子注入后能产生

1.55um 附近的信号光和 3.4um 附近的闲散光，同时注入两束种子频率可实现双

波长操作，平均输出能量 5mJ，线宽 140MHz，并通过对大气 CH4 进行距离分

辨测量证实了该方法可用于红外差分吸收激光雷达的测量。 

 

图 1.17 NPL 的 DIAL 系统设置  

2011 年，Robinson 等人[119]研究的 NPL DIAL 使用两个同步连续的 Nd-YAG

激光器提供泵浦能量和一个染料激光器提供窄带可调辐射，通过使用该系统实

地测量石油化工和垃圾填埋场的总场地排放，在 3.5 米的空间分辨率测到 3km

的距离。2017 年 Innocenti 等人[120]用 DIAL 对活动和封闭的垃圾填埋场 CH4的
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排放进行了研究，实现了大区域覆盖范围和距离分辨测量，对应的系统设置如

图 1.17 所示。同时 Gardiner 等人[121]也对 CH4 排放测量进行了场外验证。目前

NPL 的 DIAL 被集装在一个移动实验室，由 Nd-YAG 和染料激光器组合产生可

调的红外波长约 3.4um 的脉冲作为光源，光谱带宽约为 0.1nm，脉冲重复频率

为 10Hz，输出激光脉冲持续时间 8ns，脉冲能量 10mJ。 

2014 年日本九州大学的 Ikuta 等人[122]使用拉曼频移器和 Ti:sapphire 激光器

组合，在 1.67um 附近产生可调谐光源，如图 1.18 所示。该 1.67um 的差分吸收

激光雷达可用来探测 CH4 泄漏，与传统的 DIAL 系统相比具有更高的距离分辨

率(15m)来探测泄漏位置，通过对光源和探测器系统的改进，可将 CH4 浓度为

100ppm 的探测半径可提高到 500m。 

 

图 1.18 九州大学的 DIAL 系统设置  

1983 年，Bufton 等人 [123]开发了第一台探测大气 CO2 的 DIAL。随

着激光技术的发展，DIAL 引起了世界各国的广泛关注。2004 年，美国

NASA 兰利研究中心的 Koch 等人[124]使用地基相干差分吸收激光雷达测量了大

气 CO2 垂直浓度廓线。激光器工作波长为 2.05μm，采用重复频率为 5Hz，脉冲

能量为 75mJ 的 Ho:Tm:YLF 作为发射机和双平衡 InGaAs 光电二极管作为探测

器，实现了距离分辨率为 200m，1.2~2.8km 标准差为 1%~2%的 CO2 测量结果。

2008年，Koch等人在此基础上研制了脉冲能量为 95mJ的Ho:Tm:LuLiF激光器，

并在距离分辨率为 500m，累积时间为 6.7min 的情况下测得了大气中 CO2的浓

度，精度标准偏差<2.4%。 

2009年，日本东京都立大学的Sakaizawa等人[125]设计了 1.6μm波段的DIAL

系统用于 CO2 探测，其实验设置如图 1.19 所示。该系统采用了种子注入式的光

学参量振荡器(OPO)作为发射机。激光脉冲能量为 10mJ，重复频率为 110Hz，

并使用光子计数模式的光电倍增管作为接收机。对对流层的 CO2 观测的结果显

示，5h 的积分时间内 5.2km 范围统计误差为 2%，2km 的统计误差<1%。2017
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年，Shibata 等人[126]将 OPA/OPG 技术应用于 CO2 探测的 DIAL 系统中，并通过

高低两种模式出射不同能量的激光。其中高模式的脉冲能量为 20mJ，重频为

250Hz，实现了 6.3km 高度上距离分辨率为 500m 的 CO2 探测，低模式下的脉冲

能量为 2mJ，实现了 3.8km 高度上距离分辨率为 100m 的探测，测量精度<1.0%。 

 

图 1.19 东京都立大学的 DIAL 系统设计  

2006 年，法国科学研究中心(CNRS)的 Gibert 等人[127]采用 DIAL 对 CO2的

浓度进行了监测。该雷达系统采用 2050~2065nm 范围可调谐的 Tm:Ho:YLF 激

光器，脉冲能量为 10mJ，脉冲宽度为 230ns，重复频率为 5Hz，并使用一个 CO2

吸收腔进行频率校准。接收装置则采用 InGaAs 光电二极管的平衡探测器。反演

精度在 1min 平均后为 2%(9ppm)，5min 平均后为 1%(5ppm)。 

2015 年，Gibert 等人[128]将激光器的重复频率提高到了 2kHz，并采用全光

纤结构，通过两个光纤耦合的分布反馈激光器(DFB)控制 on 和 off 波长的切换。

该系统分别被用于水平和垂直 CO2 的测量，水平探测距离为 2km，时间分辨率

为 15min。距离分辨率为 150m。垂直观测在 1km 的误差为 2%。 

 

图 1.20 ONERA 的 DIAL 光源设置  

2017 年，法国航空航天研究院(ONREA)的 Cadiou 等人[129]研制了 2.05μm

直接探测 CO2 差分吸收激光雷达。该系统采用了光学参量振荡器(OPO)作为激
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光源，如图 1.20 所示，这种较大的光谱覆盖范围可以满足多种气体探测的需要。

输出的脉冲能量为 5~10mJ，重复频率为 30Hz，脉冲宽度 10ns。探测器类型为

InGaAs PIN。CO2 的探测距离为 1km，距离分辨率为 150m，测量精度为 10%。 

5. 路径积分差分吸收激光雷达(IPDA) 

IPDA 与 DIAL 原理基本相同，但与之稍有不同的是，IPDA 是利用云、地面

等硬目标将信号返回（见图 1.16(c)），通过目标反射信号反演出路径内气体分子

的柱浓度[112]。这种通过硬目标返回的回波信号信噪比较高，但是由于结果是通

过对光程的积分反演而来，所以不能通过这种方式获得距离分辨率的信息。因为

IPDA 适用于机载和星载的长距离探测。例如为了监测全球 CO2 和 CH4 等温室气

体的分布，各国相继提出了 ASCENDS、A-SCOPE 以及 MERLIN 等星载计划

[130–132]。 

自2004年以来，美国NASA兰利研究中心一直致力于1.5μm和2μm的 IPDA

系统研发，用于进行 ASCENDS 任务所需的高精度柱状 CO2 混合比测量。2013

年，兰利研究中心的 Dobler 等人[133]研发了一台 1.57μm 波段，强度调制的连续

波 IPDA 系统，并进行了机载实验。机载实验采用的连续激光器总输出功率 5W，

探测器使用 HgCdTe 光电二极管，实验飞行高度 4.6km，结果显示出极高的信

噪比(>1300)和测量精度；数据采用 10s（约飞行 1km）平均，CO2 柱浓度测量

标准差为 0.44%（约 1.7ppm）。2014 年，Refaat 等人[134]使用 2μm 双脉冲 IPDA

搭载 NASA B-200 飞行器进行了机载实验，这一双脉冲激光器已被证明可将脉

冲能量提高到 600mJ 以及对应 10Hz 的重复频率[135]。 

 

图 1.21 DLR 的 CO2&CH4 DIAL 



第 1 章 绪论 

21 
 

德国宇航局(DLR)和法国航空航天局(CNRS)致力于推动 MERLIN 计划。

2017 年 DLR 的 Amediek 等人[136]设计了 CHARM-F 系统，用于 CO2和 CH4的

同时探测。如图 1.21 所示，激光脉冲交替发射用于 CO2 和 CH4 测量，以避免相

互干扰。激光光源为 Nd:YAG 激光泵浦的 OPO，并使用稳定的低功率连续波分

布反馈激光器（CO2：光纤激光器；CH4：激光二极管）注入种子光。该系统搭

载德国研制的 HALO 飞机进行了飞行试验，在 20km 的路径平均下柱平均混合

比的精度<0.5%。 

6. 多频率 DIAL/IPDA 

以上提到的 DIAL 或 IPDA 系统的原理均是基于特定的待测气体两个出射

频率的激光，不能实现整个光谱的扫描。同时每套系统只能对应一种气体的探

测，在进行多气体探测时会大大增加系统的复杂度和成本。目前，多个课题组

在 DIAL/IPDA 的基础上开始了多频率的研究。使用多频率的优势在于能够通

过覆盖宽范围的光学厚度来测量不同大气条件和浓度下的分子 [137,138]，

甚至可实现多种气体的测量 [139]。与传统的 DIAL/IPDA 相比，可以提

高整体精度。  

2003 年，NASA 戈达德飞行中心的 Krainak 等人 [140]研制了一种用

于大气 CO2 光谱探测的雷达系统。该系统的工作波长为 1572nm，通过

扫描可调谐激光器实现多波长的输出，并用掺铒光纤放大器放大至

5W，出射的光在经过 206m 的水平路径后由角反镜反射回望远镜并用  

 

图 1.22 NASA 戈达德频率未锁定的多波长 IPDA。 (a)系统设置；

(b)不同高度处测得的路径积分透过率光谱  

光电倍增管接收。实验得到了 CO2 的透过率光谱，通过反演得到的

10min 累积的浓度结果与点式仪器对比的精度为±1.7%(7ppm)。 2008

年，Allan 等人 [141]在前面的基础上，增加了 CO2 气体腔用于激光器波

长的监测，如图 1.22 所示，并实现了 400m 水平路径的 CO2 探测。同

时，Abshire 等人 [142]利用 AOM 将可调激光器输出的光斩成脉冲，并用

EDFA 进行放大用于机载实验的 CO2 柱浓度的测量。通过控制 DFB 激光
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器内部的温度和电流可实现在 1572.29~1572.39nm 范围扫描 20 个波长，中心波

长为 1572.335nm，并由 CO2 气体腔对该波长进行监测，扫描的波长经光纤放大

器放大后输出功率为 25μJ，使用 PMT 作为接收机。随后在俄克拉荷马州

上空飞行期间对 CO2 吸收进行了初步测量，通过飞行不同的高度得到

了 CO2 的光谱分布（图 1.22(b)），在较高的海拔下，测量的柱积分光

谱与理论计算光谱的误差为 2.5%。Abshire 等人[139–142]还报道了在美国东部

和中部的几次飞行实验，飞行高度在 3~13km，测量结果与拟合结果的残差为

0.7%~1.7%之间。 

2011 年 Numata 等人[146]在上述提到的多波长 IPDA 的基础上，对 DFB 激

光器的输出波长的锁定技术进行了研究。该系统首先利用一个 DFB-LD 作为主

激光器，将其频率通过 CO2 气体腔锁定在吸收线的中心，限制其频率漂移在

0.3MHz 以内。然后再将另外 4 个 DFB-LD 激光器作为从激光器分别与该主激

光器拍频，利用相位锁定回路来稳定从激光器的波长。但是这种设计虽然实现

了较稳定的多波长输出，但每多出射一个波长都需要额外再增加一个 DFB 激光

器，导致系统的光学损耗和成本增加。2012 年，Numata 等人[147]对该技术进行

了改进。在使用一个主激光器和一个从激光器的情况下，可以实现~40GHz 范

围的频率调谐。其原理如下，主激光器同样是锁定到 CO2 气体腔，从激光器通

过光学锁相环与主激光器进行拍频锁定，通过改变从激光器的电流实现不同的

频率输出。每次频率切换后，偏移频率噪声在不到 40s 的时间内被抑制

到静态偏移锁定水平，使从激光器保持主激光器的绝对频率稳定性。

这种技术满足了气体传感激光雷达的严格要求，可用于 ASCENDS 计

划。  

 

图 1.23 NASA 戈达德基于频率锁定的多波长 IPDA 系统设置。其

中主激光器锁定至气体腔，从激光器拍频锁定至主激光器  
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2018 年，Abshire 等人[148]在之前飞行实验的基础上，对多波长 IPDA 系统

的出射波长采用了上述的频率锁定方法，并使用高灵敏的 HgCdTe 探测器提高

了探测效率，激光的脉冲能量为 50μJ，重复频率为 10kHz，系统设置如图 1.23

所示。在最新的飞行实验中还探测到了存在于 CO2 光谱中弱的 HDO 吸收，通

过改进反演算法减小了 HDO 对 CO2 反演的影响。在 2016 年在沙漠表面进行

的机载激光雷达测量的反演显示，在 1s 的平均时间内其反演精度为

0.8ppm。  

2017 年，英国曼彻斯特大学的 Queisser 等人[149]也开展了多波长的 IPDA 研

究，发展了一种遥感光谱仪(LARSS)。该系统同样采样了一个连续可调谐

激光器，通过改变其电流出射了 20 个波长来扫描 CO2 的吸收线，其中

心波长也由 CO2 气体腔进行参考。激光器出射功率为 1W，重复频率为

10kHz，探测器为 InGaAs PIN。通过由 2km 处屋顶反射的回波信号，

得到了路径积分的光谱，测量误差为 10%。此外该系统被安装在飞机

上并在印度尼西亚进行了机载测试，对各种高度（光学范围）到各种

表面和地形（包括土地，农业和森林，海洋以及小块水域）进行了 CO2

的测量。同时该系统被安装在离地面 5.3m 的塔上进行了地基的 IPDA

测试，通过从塔上以不同的角度出射激光至地面的泥火山，测量了该

处路径积分的 CO2 浓度。  

 

图 1.24 武汉大学多波长 DIAL 

武汉大学近年来针对多波长的 DIAL 进行了一系列的模拟工作

[150–153]。2013 年，Xiang 等人 [151]对多波长 DIAL 的可行性进行了模拟

和实验研究。系统设置如图 1.24 所示，目标波长是通过 1064nm 的

Nd:YAG 激光器和 634nm 的染料激光器进行差频，再由 Nd:YAG 激光

器的二次谐波 (532nm)泵浦得到的。因而通过步进电机来调节染料激光

器就可以得到多波长的输出。Xiang 等人在对该系统进行理论模拟后，

随后在实验室对 CO2 气体腔进行了双波长和多波长的对比实验，二者
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的测量误差分别为 8.0469%和 1.5204%。2017 年，Han 等人 [152]针对多

波长 DIAL 系统的不同参数设置进行了正反模拟。结果显示当频率扫

描的个数为 30，间隔为非均匀分布时能减小测量误差，同时选用洛伦

兹线型拟合时能进一步减小反演误差。但目前该多波长 DIAL 系统还

未能用于大气中 CO2 的测量。  

2016 年，美国 NIST 的 Wagner 等人 [154]研究了多频率的地基 IPDA 系

统。实验设置如图 1.25 所示，系统使用了一个外腔半导体激光器 ECDL，调节

范围为 1585~1646nm，重复频率为 10kHz，通过放大器将其输出功率放大至

10~13mW 并由光电倍增管接收。ECDL 的频率通过 PHD 锁定技术进行锁定，

稳定度在±3MHz。该系统被用于 CO2 和 CH4 的光谱测量，在 5.5km 的光学路径

上，其路径积分反演误差分别为±0.7%和±1.2%。2018 年，Wagner 等人 [111]

针对该系统做了多波长 DIAL 的实验，实现了距离分辨的 CO2 和 H2O 的测

量。频率锁定技术是基于 OPO 的种子注入，脉冲能量为 7mJ，重复频率为 100Hz，

距离分辨率为 250m，时间分辨率为 10min，CO2 和 H2O 的精度分别为 1.5%和

11%。 

 

图 1.25 NIST 多波长 DIAL 系统设置  

表 1-3 列举了一些具有代表性的 IPDA 和 DIAL 的系统参数[155]，通过比较

可以发现，表中的多波长 IPDA 通过飞机出射激光至云层、地形等硬目标保证

足够的信噪比，实现了路径积分式的光谱扫描，但其与双波长的 IPDA 一样均

无距离分辨率。DIAL 虽然能得到距离分辨的浓度信息，但其对激光器的要求

高，通常需要高功率的激光器和增加累计时间来提高信噪比。此外，表中所列

的 IPDA 和 DIAL 所用的探测器要么效率较低，要么暗计数较高，在一定程度

上阻碍了信噪比的提升。 
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表 1-3 IPDA 与 DIAL 系统参数对比  

参数 
IPDA DIAL 

2-λ[136] N-λ[148,156] 2-λ[129] N-λ[111] 

波长数量 2 15 or 30 2 10 

波长范围

(nm) 

on:1572.020 

off:1572.120 

1572.235~ 

1572.440 

on:2050.972 

off:2050.888 

1602.039~ 

1602.360 

脉冲重频 50Hz 10kHz 30Hz 100Hz 

脉冲能量 10mJ 25μJ 5-10mJ 7mJ 

脉冲宽度 20ns 1μs 10ns 3ns 

频率精度 / 1 MHz / 20MHz 

望远镜直径 60&200mm 200 mm 254mm 258mm 

滤波器 / 0.7nm, 0.5dB / 2nm, FWHM 

探测器类型 APD&PIN HgCdTe APD InGaAs PIN InGaAs PMT 

量子效率 10% 70% 10% 3% - 8% 

每秒暗计数 / 2.2×106 / 2.5×105 

噪声等效功

率(W/Hz1/2) 
/ 0.5×10-15 3.0×10-12 / 

CO2 精度 0.5% 0.2% 10% 1.5% 

时间分辨率 1 s 1 s 9 min 10 min 

距离分辨率 无 无 150 m 250 m 

路径方向 垂直 垂直 45°仰角 18.4°仰角 

探测距离 
20 km 

飞机高度 

13 km 

飞机高度 
1 km 5.5 km 

1.3  选题意义和本文组织结构 

1.3.1  选题意义 

随着大气中温室气体浓度的不断升高，全球气候也在不断升温，亟需对这

些温室气体进行精确探测和进一步的控制以实现碳达峰和碳中和。目前主要的

探测方法有被动遥感和主动遥感技术。但被动测量受到光源和太阳角度等因素

的限制，不能在夜间进行探测，且只能进行单点测量，无法得到距离分辨的信

息；而主动遥感主要是基于激光雷达技术，其优势在于具备高时空分辨率和高

灵敏度的探测能力。差分吸收激光雷达(DIAL)和路径积分差分吸收雷达(IPDA)
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是目前在世界范围内应用最广泛的用于大气遥感的激光雷达，并在地基和机载

系统中实现了高灵敏度和高精度的气体测量，同时世界各国也在积极地研制基

于卫星平台的气体探测雷达。传统的 DIAL/IPDA 技术是基于双波长差分吸收的

原理，因而只能获得气体光谱上两个点的信息，且每套系统只能对应测量一种

气体。 

为了提高该方法的测量精度，在基于传统 DIAL 技术的基础上，研究人员

们开始研究采用多波长 DIAL/IPDA 技术以实现扫描待测气体光谱的测量的方

法。但是目前的多波长差分雷达系统多采用路径积分的方式，即只能获得柱积

分式的光谱。同样地，由于受到光源调谐范围的限制，一般这种多波长差分雷

达只能实现一条吸收谱线的扫描(~40GHz)。 

本文研究的目的旨在结合激光雷达主动探测的优势和光谱学高精度探测的

优势，利用光频梳锁定技术和单光子探测技术以实现自由空间内距离分辨的多

种气体光谱扫描和分析(多维度气体遥感)。考虑到气体在大气中的时空分布是

多变的，这种距离分辨的光谱对于分析这种变化尤为重要。该技术将在大气气

体探测、污染气体探测及有害气体泄漏探测等领域有很大的研究和应用价值。 

1.3.2  本文组织结构 

本文的研究对象是自由空间分布式光谱遥感的激光雷达。 

本文的基础理论是激光雷达技术和光谱学理论。 

本文的研究目的是实现自由空间内距离分辨的多种气体光谱的扫描和分

析。 

第一章 指出了大气温室气体，尤其是 CO2 对全球气候的影响以及探测的

必要性、紧迫性。并总结了气体光谱遥感技术的发展和应用，重点介绍了主动

探测技术中差分吸收激光雷达的应用。 

第二章 从分子吸收光谱理论、激光雷达原理、基于光频梳参考的频率锁定

技术以及单光子探测技术出发，阐述了单光子自由空间分布式光谱遥感的原理

与设计。 

第三章 介绍了自由空间光谱遥感的模拟方法。首先分析了由气体干涉、光

学深度及温度敏感性造成的系统理论误差来选择合适的气体吸收线。并模拟了

不同信噪比的雷达回波信号和降噪方法，通过采用不同的反演方法得到浓度的

分布并与理想浓度对比，分析了系统用于自由空间分布式光谱遥感的可行性。 

第四章 介绍了距离分辨的光谱遥感实验。首先从系统设置出发，介绍了整

个实验的搭建过程。同时详细描述了基于频梳锁定的原理和系统设计，以及利

用超导单光子探测器的接收模块。此外对距离分辨的 CO2 和 HDO 的混合光学
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深度光谱进行了分析，主要有：不同采样模式的光谱对比、频率锁定和未锁定

对应的光谱对比、不同季节的光谱对比。最后由所得的光谱反演得到了 CO2 和

HDO 的浓度信息，通过与地表的湍流强度以及温度的对比解释了其中的关联

性。 

第五章 回顾论文主要内容，总结论文的创新点，展望论文的后继研究工作。 
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第 2章  自由空间光谱遥感的原理与设计 

2.1  近红外吸收光谱 

2.1.1  分子的光谱 

通过应用吸收光谱，可以在实验室内进行精确的光谱分析[157–160]，也可以

对于大气中的气体进行遥感监控[161–163]。吸收光谱法基于分子从基态到激发态

的激发，并吸收光子能量。根据光子能量的不同，分子会改变其转动、振动或

电子能。由于不同分子的独特性质，其在红外光谱区域的吸收光谱也表现出不

同的特征[164–168]，这种特征有助于对未知分子进行分析并反演得到对应的分子

浓度。当出射的频率被分子吸收后会使分子的振动和转动量子数的增加，对应

的红外区域范围为 13000cm-1 至 10cm-1（介于 λ=780nm 和 λ=1mm 之间）。该区

域可被分为三个子区域（近红外，中红外和远红外）。一般近红外区域范围为

13000cm-1 至 3300cm-1，中红外区域的范围为 3300cm-1 至 200cm-1，远红外区域

范围为 200cm-1 到 10cm-1。这些区域对应不同的测量仪器并具有不同的用途，

在本文中，我们将仅考虑在近红外光谱区域中具有相应波长 λ 的气相和光子能

量中的分子相互作用。 

1. 能级 

正如量子理论所述，分子的状态由其能量定义，这些能量值称为能级

[169]。仅当分子的能量 h（h 为普朗克常数）与分子的两个能级之间的能量差

相对应时，分子才最有可能吸收频率为的光子。当发生这种吸收时，分子会达

到更高的能级。类似地，当分子返回到较低的能级时，会以相应的能量发射光

子，这种现象这称为能级跃迁。 

跃迁波数 ṽ0 由初始状态能量 Ei、最终状态的能量 Ef 以及普朗克-爱因斯坦

关系确定： 

         0

1
v f iE E

hc
        (2.1) 

波数和波长之间的关系为： 

         
1

vn
 


        (2.2) 

其中 n 是介质的折射率。Born-Oppenheimer 近似下的分子能量表示为三个贡献

的总和： 

        el vib rotE E E E         (2.3) 

Eel 是激发电子构型中存储为势能的电子能，Evib 是振动能（分子中的原子或基
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团处于周期性运动），Erot 是转动能（与分子的翻滚运动相关的动能）。方程右边

的每一项都比前一项小，即 Eel>>Evib>>Erot。根据普朗克定律，与光谱跃迁相关

的能隙被写成： 

       el vib roth E E E E              (2.4) 

其中∆Eel、∆Evib 和∆Erot 的不同会导致相对分离的三个光谱区域的吸收跃迁，可

分别表述如下： 

（1）当∆Eel≠0 时为电子光谱，其范围从紫外线到可见光波段（104~105 

cm-1）； 

（2）当∆Eel=∆Evib=0 时为纯转动光谱，其范围从远红外到微波波段（0.5~10 

cm-1）； 

（3）∆Eel=0 时为振动-旋转光谱，其范围从近红外到远红外波段（10~104 

cm-1）。 

对于近红外区域的振转贡献，分别用量子数 J 和 V 表示转动和振动能级。 

2. 转动光谱 

与液相和固体热力学相相反，在气相中，由于没有分子间作用力，

分子可以自由旋转。如果考虑双原子分子，转动能级 Erot 取决于转动

量子数 J 和取决于分子惯性矩的常数 B：  

          1rotE J h c B J J           (2.5) 

其中 c 为光速。此外，两个转动能级之间的某些跃迁是不可能的，与

旋转跃迁相关的量子理论隐含了选择规则。这些选择规则取决于分子

的偶极动量。当偶极动量平行于分子轴，那么选择规则由∆J=±1 给出；

如果垂直，那么∆J=0, ±1。排除拉曼效应，引起吸收光谱的 ΔJ 值有以下几种：

当∆J=-1时为P-分支；当∆J=0时为Q-分支（仅发生在不对称的分子中）；当∆J=+1

时为 R-分支。 

3. 振动光谱  

分子会在周期性运动时发生振动，振动的频率记为vib，其中简单

的分子的振动可看做是简谐振子，振动能级 Evib 可近似表示为vib 和量

子数 V 的函数：  

      vib vib

1
,      0,1, 2,...

2
E V h V 

 
     

 
    (2.6) 

当考虑多原子分子时，可能会存在多种不同的振动模式。当原子

数为 Na 时，多原子线性分子的振动模式共有 3Na-5 种，例如 CO2 具有 4 种振
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动模式（对称伸缩、面内变形、面外变形、反对称伸缩运动），其中面内变形和

面外变形均可归类为变形运动，因此 CO2 的振动模式可表示为1，2，3；而

多原子非线性分子具有 3Na-6 种可能的振动模式。例如，H2O 有三种振动模式，

CH4 具有九种振动模式。然而，由于其球形对称性，这些模式中只有四个是独

立的，如图 2.1 所示。 

 

图 2.1 (a)CO2； (b)H2O； (c)CH4 的振动模式  

4. 振转光谱  

振动和旋转跃迁可以同时发生，并且可对应于量子数为(V″, J″)和振转量子

数为(V′, J′)的能级之间的跃迁，这种跃迁被称为振转跃迁。在基态(V″, J″)和激

发态(V′, J′)中当 ΔJ= J″– J′= 0 时的振动跃迁的所得光谱称为 Q-分支；当 ΔJ= +1

时对应为光谱的 R-分支；当 ΔJ= -1 时则对应为 Q-分支。跃迁能级如图 2.2 所示。 

 

图 2.2 不同分支的跃迁能级  

对于 CO2 分子而言，他的1振动红外不活跃，因而不产生吸收；3 振动是

一个平行带，即偶极矩平行于对称轴振荡，ΔJ=0 的跃迁是被禁止的，因而没有

Q-分支。2 振动是较特别的带，同时具有 P、Q 和 R 分支。尽管3是最强的振
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动带，但2 带由于其振动频率与普朗克发射函数相匹配因而是光谱分析有效的

吸收带。此外 1.6-2.06μm 区域常用于遥感测量[45]。 

2.1.2  光谱的线强度和展宽 

鉴于每种分子均具有特有的吸收光谱，因而每条谱线均对应不同

的跃迁波数 ṽ0 和线强度 S(T)，且具有有限的谱线宽度 [170–178]。谱线的

宽度可通过线型函数 g 表示，其中 g 依赖于温度 T 和压强 P。单条吸

收线的吸收截面定义为温度相关的线强度 S(T)和线型函数 g(ṽ)的乘积，

并表示为 [179]：  

           0v, , v v , ,T P S T g T P           (2.7) 

1. 线强度  

每 个 振 转 跃 迁 都 具 有 吸 光 概 率 的 特 征 并 可 对 应 为 线 强 度

(cm-1/molecule·cm-2)，该概率与温度有关，在热力学平衡时可表示为

[179]：  

  
 
 

3 2

00
0 0

0 0 0

1 exp v 1 1
, v exp

1 exp v
B

B B

hc k TT E hc
S T S

T hc k T k T T

       
               





  (2.8) 

其中 S0 为 T0=296K 时对应的跃迁强度，可从 HITRAN 中获得，h 和 kB分别为

普朗克和玻尔兹曼常数，c 为真空中的光速，E″为低态能量，跃迁波数 ṽ0由两

种能态之间的能量差决定。通常 E″和 ṽ0的单位均为 cm-1。 

2. 自然展宽 

根据 Heisenberg 不确定性原理∆t·∆E≥ћ，由于有限的寿命∆t，原子或

离子激发态的能级永远无法精确确定。振转跃迁的自然展宽可将激发

态的寿命与其能量的不确定性联系起来，因而波数的差异可通过普朗

克 -爱因斯坦关系表示为：  

       
1 1 1

2




 
     

N

i fc t t
      (2.9) 

其中∆ti 和∆tf 分别为基态和激发态的寿命。较短的寿命∆t 将导致较大的

能量不确定性∆E，从而使谱线加宽。这种自然展宽导致的线型 gN 可由

洛伦兹函数表示：  

       
 

22
0

2
v

4 v v

N
N

N

A
g



 


 


 
     (2.10) 

上式中 A=HωLπ/2 为谱线积分面积，H 为谱线峰中心的高度，ωN 为半

高全宽 (FWHM)。在红外光谱区域，分子振动跃迁发生的寿命很长
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(~10-3s)，因而其谱线宽度很窄，自然展宽在 100Hz 以内。当实际测量

时，气体吸收截面比预期的自然展宽要更宽，这是由于除了自然谱线

加宽之外，吸收线通过多普勒加宽和碰撞加宽进一步加宽。这些由气

体温度和压力导致的光谱展宽形式详述如下。  

3. 多普勒展宽 

多普勒展宽是由于分子的热运动导致的。由于电子基态的转动和

振动态分布随温度变化，因而吸收线强度随气体温度变化。根据麦克

斯韦 -玻尔兹曼统计分布，温度 T 和两个能级 E2-E1 之间的差定义了粒

子数的比值 N2/N1，即  

       2 2 1

1

exp
 

  
 B

N E E

N k T
      (2.11) 

当考虑到气相分子系综时，每个分子的速度分布都会引入多普勒

效应，气体温度越高，其速度分布越宽。假设每种分子的运动方向随

机，那么多普勒频移就可被看成是一种展宽效应。多普勒展宽适用于

对高层大气或低压状态下的分子线型进行描述，该线型可用高斯函数

gD 表示为  

      
2

0v v2 ln 2
v exp 4ln 2D

D D

A
g

  

  
     
   

 
     (2.12) 

式中，ωD 为 FWHM，谱线积分面积 A=HωDπ1/2/(8ln2)1/2，ωD 可表示为  

     7
0 02

8 ln 2
=v 7.16 10 vB

D

k T T

mc M
         (2.13) 

其中 m 为分子质量，M 为分子量。  

4. 碰撞展宽 

当压力增加时，分子之间的碰撞会更加频繁。碰撞过程中转移的

动能导致激发态的电子下降到较低的能级。因此，激发态的特征寿命

变短，从而导致谱线加宽。这种由大气压力和气体分压导致的展宽的

线型可由洛伦兹函数描述为  

       
 

22
0

2
v

4 v v

C
C

C

A
g



 


 


 
      (2.14) 

式中，ωC 为 FWHM，在气体混合物的总压强为 Pa 和每种气体的分压

为 Pi 的情况下，总展宽表现为每种气体分子之间碰撞产生的自展宽贡

献和与其它分子碰撞产生的空气展宽贡献之和，即  
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         0
0=2 
 
 
 


in

C i i
i

T
P T

T
      (2.15) 

其中 γi(T0)为 P0=1atm，T0=296K 时每种气体的碰撞展宽系数，ni 为温

度指数。在气体压力较大的情况下，一般可考虑用洛伦兹线型来分析光谱。 

5. 综合展宽 

如上所述，当气体压力较低时，多普勒展宽占主导地位，当 ωD＞

10ωC 时可用高斯函数来描述光谱；当气体压力较高时，碰撞展宽占主

导地位，当 ωC＞5ωD 时可用洛伦兹函数来描述光谱；对于中间情况，

则考虑用 Voigt 函数来描述，如图 2.3 所示。该函数为高斯函数和洛伦

兹函数的卷积，与分子的热运动和碰撞均有关，可表示为  

     
 

2

23 2 2

2 ln 2
d

 







 


t

V

D

y e
g A t

y x t
     (2.16) 

其中  1 2
0(4 ln 2) v v Dx    ， 1 2(ln 2) C Dy   ，该线型的 FWHM 可表示为 

     2 20.5346 0.2166V C C D           (2.17) 

 

图 2.3 Gaussian、Lorentz 和 Voigt 的吸收线型对比  

2.2  激光雷达用于光谱分析的原理 

2.2.1  激光与大气作用机制 

当激光雷达系统发射的光脉冲在大气中传播时，一部分光被向后

散射并传播回激光雷达系统。在只考虑单次散射的情况下，出射光脉

冲在经过距离 R 后和该处后向散射的光脉冲的延迟为 τ=2R/c。通过该

表达式可将返回时间与散射体的距离信息联系起来，同时最小可分辨

的距离为∆R≥c·∆τ/2，即距离分辨率，其主要由光脉冲的持续时间决定。

除此之外，连续的光脉冲之间的延迟时间必须大于无法检测到返回信

号的距离 2/c 倍，所对应的距即为最大探测距离。  
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激光雷达回波信号的廓线 Q 依赖于大气特性，其强度会因空气分

子以及气溶胶和云粒子的散射和吸收而衰减。在红外波段，大气散射

中的非弹性贡献很小，因而主要考虑瑞利散射 [180–182]和米散射 [183–185]。

后向散射强度可用 λ-b 表示，对于瑞利散射 b=4，适用于纯分子大气的

情况，而对于米散射 1.2<b<2.5，适用于由气溶胶主导的散射。在紫外

波段 (λ≈300nm)，后向散射即包含瑞利散射，也包含米散射。同样地，

对于红外区域 (λ>1μm)瑞利散射为 λ-4 几乎可忽略不计，因而只考虑米

散射情况，后向散射系数可表示为 β。另外激光雷达接收的信号还与大

气的消光系数有关，其基于朗伯 -比尔定律描述了当激光脉冲通过距离

R 附近的∆R 的大气薄层时光强 I 被衰减的分数 dI/I，消光系数的单位

为 m-1。由于每种气体分子均有特定的吸收光谱，其对信号光的吸收包

含在消光系数项中，因而通过出射对应波长的光脉冲就可从激光雷达

的回波信号中分析得到待测分子的信息。  

2.2.2  激光雷达方程 

激光雷达方程可表示为[87] 

          2
0 2

, , ,
2


      t

j q j j r j

j

AE c
Q R O R R T R

hv R
    (2.18) 

其中 E 为出射的单脉冲能量，η0 为传输信号的光学效率，ηq 为量子效率，h 为普

朗克常数，At 为望远镜面积，Rj 为距离，j 表示距离的指引，为出射频率，O(Rj)

为几何重叠因子，β 为米散射后向散射系数。Tr 为大气传输的透过率，可

表示为消光系数的函数，即  

          0
, = exp , ,       

jR

r j a j m jT R R R dr    (2.19) 

式中 αa 为气溶胶的散射和吸收引起的消光系数，αm=αg+αs 为分子的消光系数，

αg 为待测气体的吸收系数，αs 为除了待测气体吸收外其他的分子消光系数。 

当出射一系列频率为i (i=1,2,3…,m)的光脉冲对待测气体吸收线进行扫描

时，对应的雷达回波信号为 Qi(i,Rj)；同时在吸收线的边缘取一个几乎不受气体

吸收影响的频率off作为参考光脉冲，对应的雷达回波信号为 Qoff(off,Rj)。i和

off 的选择需要满足一定的标准（见第 3 章 3.1），使得所有频率对应的 αa，αs

和 β 均相等，那么频率在回波信号上的差别只体现在待测气体吸收系数 αg的

不同。将公式(2.19)中的消光系数对距离的积分离散化为 R1 到 Rn，距离分辨率

∆R=Rj-Rj-1 的 j 个距离点的平均消光系数αg 的求和。通过将扫描的频率

对应的一系列回波信号 Qi(i,Rj)分别与参考频率对应的 Qoff(off,Rj)相除且取对

数，那么对于距离 Rj 处有  
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其中 DOD(i,Rj)为距离 Rj 处扫描频率与参考频率的差分光学深度，所以由

R1 到 Rj 的光学深度总和减去由 R1 到 Rj-1 的光学深度总和可得到距离 Rj 处的距

离分辨率为 R 的差分光学深度，即 

     
   
   

off

off off

off 1

, ,1
, ln

2 , ,

i i j j

i j

j i i j

Q R Q R
DOD R

Q R Q R

 


  


  


   (2.22) 

当 i 从 1~n 取值时，上式就对应了一系列与频率i 有关的距离分辨的∆DOD，在

频域上表现为光学深度的光谱，并可由雷达回波信号反演得到。 

2.2.3  浓度反演方法 

在得到了待测气体的光谱信息之后，接下来需要通过光谱对气体的浓度进

行反演，主要的反演方法有两种。 

1. 查表法 

查表法是目前激光雷达用于路径积分光谱分析的常用方法[145,148]。光学深度

与气体吸收截面的关系可表示为 

        off off, ,i i j jDOD R N R R             (2.23) 

式中的吸收截面 σ 与温度、压强均有关，单位为 m2，N 为待测气体的数密度，

表示单位体积内粒子的数量单位为 m-3。气体浓度的含义为该气体在混合气体中

的比例，气体的分压对应了该气体的真实浓度 χ，单位为 ppm。根据理想气体

方程，在单位体积内有 

        6= 10
NR T

NA P






       (2.24) 

其中 R=8.314Pa·m3/(mol·K)为气体常数，NA=6.022×1023 为阿伏伽德罗常数，T

为测量温度，Pa 为总的气体压力。结合式(2.23)和式(2.24)，可将浓度与测量的

光学深度之间的关系表示为 

       
 

6

off

10
=

i a

DOD R T

R NA P


 

   

  
      (2.25) 

查表法的具体操作过程如下： 

（1）首先预估计一个初始的浓度值，并根据原位仪器测量的温度及压强数

据计算得到一条理想状态下的吸收截面曲线； 
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（2）根据式(2.23)计算得到该浓度下的理想的光学深度曲线； 

（3）将理想光学深度与测量得到的∆DOD 比较并计算二者的残差； 

（4）不断调整初始浓度的值，使（3）中的残差达到最小值； 

（5）此时对应的初始浓度即为所求的气体的浓度。 

2. 面积法 

鉴于大气中的碰撞展宽和多普勒展宽同时存在，首先用 Voigt 函数对测量

的光谱拟合，对于同时存在多种气体吸收的情况下，可表示为∆DOD= 

b0+gV1+gV2+...，b0 为拟合的光谱基线。∆DOD为混合气体光谱拟合后的 Voigt

线型，通过拟合不同待测气体的光学深度线型 gV1，gV2 从混合光谱中被分离，

以便减弱气体间的相互影响并单独反演出各自的浓度。同时，经过拟合后可得

到不同气体光学深度光谱对应的面积 A。由朗伯-比尔定律可知，A 还可以表示

为 

        d
line

A DOD S T N R           (2.26) 

其中 T 为实验温度，E″为分子的低态能量。令 Pa 为气体总压力，那么待测气体

的浓度与拟合所得的面积之间的关系为 

        
 

6= 10B

a

k T
A

S T P
        (2.27) 

2.3  基于频率锁定的光谱扫描技术 

利用激光雷达方法对大气中的光谱进行扫描时，对出射激光的频率的准确

性和稳定性有一定的要求，因而需要对激光器出射脉冲的每个光频率均进行控

制和锁定。一条气体吸收线可分为三个区域，即中心位置、两条边带及两翼，

如下图所示。其中心位置和两翼的斜率较小，两条边带的斜率较大，因而对边

带的频率精度要求更高。对于压力展宽的吸收线，边带的频率锁定要求为

<2MHz，中心和两翼为~30MHz。 

 

图 2.4 气体吸收光谱的区域划分  
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2.3.1  气体腔锁定 

选择分子或原子的跃迁作为波长参考是有效的限制频率漂移的方法。其原

理是通过选择充满待测气体的吸收腔，将激光器的频率锁定在吸收线的中心，

基于气体腔的频率锁定是目前激光雷达技术普遍采用的方法。 

2008 年，德国 DLR 的 Amediek 等人[112]采用 Nd:YAG 泵浦的 OPO 种子注

入系统作为发射器来进行 CO2 的探测，该 OPO 系统可看做是可调频率转换器

来产生所需的波长，种子激光器通入 36m 的气体腔进行频率稳定，中心频率的

稳定性为 5MHz。此外美国兰利研究中心的 Dobbs 等人[186]将一个参考激光器锁

定到气体腔，并将种子激光器与该参考激光器拍频来实现其他频率的监测锁定

用于 CO2 探测，锁定后的频率精度为 25MHz。同年，Koch 等人[187]同样将参考

激光器锁定到气体腔，首先通过选择或倾斜腔内标准具进行粗调，当波长接近

气体吸收线时，再通过控制压电陶瓷(PZT)进行细调。其他的出射波长通过设置

所需的偏移量拍频锁定至参考激光器，由于控制回路仅用来维持频率差，无法

确定频率偏移是在中心线的哪一侧，因而还需要波长计辅助测量，该锁定系统

的中心频率精度为 1.9MHz。 

2011 年，美国 NASA 戈达德的 Numata 等人[187]基于频率调制技术，其锁定

原理如图 2.5 所示，通过选择充满待测气体的吸收腔，将激光器的频率锁定在

吸收线的中心。与常用的 Pound-Drever-Hall(PDH)技术类似，这种频率调制技术

使用外部相位调制和相位敏感检测来生成鉴频误差信号。 

 

图 2.5 NASA 戈达德的气体腔锁定示意图  

2015 年，武汉大学龚威等人 [188]首先用波长计粗略估计波长位置进

行粗校准（如图 2.6 所示），然后利用 16m 的 CO2 吸收腔寻找峰值位置，

同时用一个真空的气体腔作为参考，通过对比两个腔的信号得到消除

误差后的光学深度信息，从而确定中心波长的精确位置来进行细校准，

锁定的精度为 30MHz。  

然而这种气体腔锁定方法只能对待测气体的中心频率进行锁定。

对于其他的出射频率则需要通过拍频等方式偏移锁定至该中心或者不

锁定，这些频率的精度均受中心频率稳定性的限制。此外，所需的气
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体腔一般需要十几至几十米，不利于系统的小型化设计。当待测气体

为污染或危险气体时，这种气体腔锁定也存在一定的限制。  

 

图 2.6 武汉大学气体腔锁定示意图  

2.3.2  飞秒光梳锁定 

1. 飞秒光频梳  

基于锁模激光器的光学频率梳能够在时域上产生一系列飞秒的超

短脉冲（图 2.7(a)），同时在频域上表现为梳齿状的等间隔频率分量，

因此它也被称为频率梳（图 2.7(b)），其中梳状线的间距即为脉冲重复

频率 r。当载波c 以相速度移动时，对应的包络会以群速度移动，每次

往返图 2.7(a)中蓝色的载波相对于红色的包络就偏移了 Δφ 的相位，这种

连续的相移就导致了偏频即载波包络偏移频率的存在，可表示为ceo=Δφ r/2π。 

 

图 2.7 飞秒脉冲在(a)时域和(b)频域的示意图 
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由于c 不一定为 r 的整数倍，因而频梳模式相对于精确的谐波产

生了一定的频移，可表示为n=nr+ceo，其中 n 为 105~106 的整数，表示第

n 根梳齿模式，因而确定了r和ceo 就可以确定光梳中每一个梳齿的频率。利用

飞秒光梳可以对激光器的频率进行精确的锁定，在精密光谱测量等领

域有着重要的应用。  

2. 相位锁定  

2002 年，科罗拉多大学的 Jost 等人 [189]将连续可调谐激光器与飞秒频

梳进行拍频（如图 2.8 所示），旨在目标光谱的频域范围内得到连续的、精确的

频率调谐和任意的单频光输出，并实现可控制的调谐步长，用于精确的原子和

分子光谱分析。首先由波长计（<100MHz 精度）来粗略估计波长的位置，由于

该位置可对应两个相邻的频梳线，因而用滤波器只保留 300~400MHz 的拍频信

号，再用反馈回路对拍频信号进行锁定，并用自适应软件控制可调谐激光器的

频率，同时用单独的光腔的透过率信号对波长位置进行验证。 

 

图 2.8 Jost 等人的频梳锁定示意图。(a)锁定原理；(b)在相位稳定

光学梳的引导下，以精确的步长连续调谐单频激光器，独立的光

学腔提供频率标记以供参考  

由于所用的飞秒光梳重频为 100MHz，因而在拍频信号为 350MHz 的位置

时会出现重叠并相向而行，导致在 345-355MHz 范围内的拍频信号很难处理。

当拍频信号接近该位置（“死区”）时需要暂时冻结反馈控制系统，调节激光器

波长使其跳过该区域，随后再启动反馈回路。 

“死区”的存在使得拍频信号在位于1/2r的整数倍位置处相位锁定需要短暂
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关闭，导致调谐过程不能连续，且锁定关闭时容易跳过多条频梳线。2005 年，

日本国家先进工业科学技术研究所的 Schibli等人[190]针对这种不足提出了改进。

如图 2.9 所示，通过用声光调制器(AOM)对可调激光器产生移频RF，并同时与

飞秒频梳进行拍频，产生两个拍频频率。当RF≈r×(2n+1)/4 时，那么两个拍频

信号中必有一个是位于 1/8r 和 3/8r 之间的，这样就可以避免由于“死区”造成

的频率不能锁定的情况，从而实现任意位置的连续调谐。 

 

图 2.9 Schibli 等人经移频后的频梳锁定示意图 

2004 年，美国 NIST 的 Washburn 等人 [191]通过改变频梳的重复频率

（~800kHz）对激光器进行精确调谐。如图 2.10 所示，首先对偏频ceo 进行相位

锁定，并将重频r 变到r+δr。对应地，第 n 根梳齿移动了 nδr，因而频梳就像

手风琴状展开，高频分量的绝对频率变化更大。若此时可调激光器的频率仍锁

定在第 n 根频梳上，那么其对应的光频也移动了 nδr。其中重复频率的可调范

围为 49.3-50.1MHz(800kHz)，对应的可调激光器的调谐范围为 3THz(25nm)。 

 

图 2.10 NIST 基于改变重频的频梳锁定。 (a)可调激光器的频率锁

定在初始频率梳的第 n 根梳齿上； (b)将光频梳的重复频率改变

δr，对应的第 n 根梳齿对应的频率改变了 nδ 

3. 注入锁定  

注入锁定的单频激光器可作为单频滤波器和高增益放大器对光频梳进行放

大，并与频梳的稳定性和窄线宽特性保持一致。该方法与上述相位锁定方法一
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样均能实现光谱测量。首先将模式锁定的飞秒激光器的输出经过衍射光栅分为

0 级和 1 级衍射光，其中 1 级光经过粗滤波后再经过扫描法布里玻罗干涉仪进

行细滤波，只允许一个频梳模式通过。单模滤波后该频梳模式作为种子注入锁

定至可调激光器，并进行背景抑制和光功率放大。同时 0 级衍射与注入锁定并

频移后的频率进行拍频，用来监测其光束质量[192]。 

如图 2.11 所示，韩国标准与科学研究所的 Park 等人[193]将两个 DBR 激光器

均注入锁定到同一个飞秒频梳上，并将其中一个 DBR 激光器经 AOM 频移

80MHz 与另一个 DBR 拍频，观察稳定性。Cs（铯）蒸汽气体饱和吸收光谱用

来分析注入锁定及可调谐性能。该注入锁定的激光器的光学频率可通过改变重

频来控制，该方法可对光频梳的任一频率进行选择和放大。但由于频梳重频的

调节范围受压电陶瓷的限制，因而可调激光器的扫描范围被限制在 1GHz 左右。 

 

图 2.11 Park 等人的基于频梳的注入锁定系统  

2.3.3  基于光梳参考的频率锁定设计 

由于飞秒光梳的重复频率r和偏移频率ceo 均在射频范围，因而光频梳可在

光频率和微波频率建立连接。通过将r和ceo均相位锁定在微波时钟上，光频梳

即可被看做是精确的频率标尺，它可以通过使用如上所述的锁相环来稳定其他

激光器的相对相位。目前在激光雷达领域几乎没有使用到光频梳锁定技术，在

本文中，通过结合光频梳的宽光谱范围和高频率稳定性，可实现对调节范围为

1530~1620nm 的外腔半导体激光器(ECDL)进行精确频率调谐和锁定，为实现宽

带多气体的光谱扫描提供稳定的光学频率。在扫描待测气体的光谱时，首先将

ECDL 的频率调节至气体吸收线上，如图 2.12 所示，同时将 ECDL 与飞秒频梳

进行拍频，拍频信号为b，那么 ECDL 的频率可用飞秒频率和拍频信号表示为

e=n+b。由于n 是十分稳定的，因而通过反馈回路对e进行锁定，就可以精
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确控制e。 

 

图 2.12 飞秒频梳与可调激光器拍频示意图。 (a)可调谐激光器频

率锁定至 (b)飞秒光频梳的第 n 根梳齿  

ECDL 和飞秒频梳的拍频由计数器进行监测，ECDL 和计数器均接入计算

机。然后通过计算机程序将b 与设定的锁定值进行比较，并生成反馈信号用于

控制 ECDL 内部的 PZT 对其频率进行微调，使之锁定在设定的值上。待该处的

e稳定的锁定一段时间后，计算机再次控制 PZT 使e调节到吸收线上的下个频

率点，再重复相同的锁定过程。由于在锁定过程中所以频率点的相对位置是由

频梳精确控制的，因而就根据拟合后的中心频率得到所有扫描点的准确频率值。

基于此，使用宽范围的 ECDL 就可实现精确的待测气体光谱扫描。 

2.4  单光子探测技术 

2.4.1  单光子探测的介绍 

光子是光能量的最小单位，单光子探测器(SPD)以其超低噪声的优势可以实

现单光子的测量，进而对微弱的信号进行提取。单光子探测可应用于光纤通信、

量子信息科学、量子加密、激光雷达等诸多领域。由于模拟信号输出与光子数

量之间的比例常数是随机变化的，基于单光子的探测器消除了这种增益噪声，

因而其“过剩噪声因子”是一致的，并且对于固定数量的光子，可实现的信噪比

通常高于不进行光子计数的情况。此外，单光子探测可以提高时间分辨率。在

传统的探测方式中，多个到达的光子会产生重叠的脉冲响应，从而将时间分辨

率限制在探测器的脉冲衰减时间附近。然而，如果已知检测到单个光子，

则可以评估脉冲响应的中心，以精确确定光子的到达时间。对于理想的

单光子探测器而言，应满足以下指标，即表征光电转换能力的量子效率接近

100%；杂散光（非信号光）和电噪声引起的暗计数接近 0Hz；信号达到时间与
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理想达到时间一致（无时间抖动）；探测某个光子和准备探测下一个光子的恢复

时间（死时间）趋于 0；产生的非光子探测的后脉冲概率为 0。 

目前半导体雪崩光电二极管(APD)已普遍用于量子光学实验，但其需要使

用如波长转换和精确选通等操作以避免产生后脉冲[194]。而超导纳米线单光子探

测器(SNSPD)[195–198]由于几乎不受后脉冲的影响，相比而言在 1.5μm 波段具有更

大的探测优势，如高单光子灵敏度、高时间分辨率、高计数率(~GHz)和低暗计

数率等[199–201]。SNSPD 自从 2001 年首次实现以来[202]，已经有了长足的发展，

目前已广泛应用于多种探测领域。 

2.4.2  基于单光子探测的信噪比提升 

在激光雷达领域，探测到信号的信噪比 SNR 可表示为 

        2
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SNR R EA
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      (2.28) 

传统的提高探测信噪比的方法在于提高激光能量 E 和望远镜面积 At。例如德国

DLR 的 Amediek 等人[136]使用量子效率为 10%的 APD 和 PIN 探测器进行 CO2

探测，所需的出射激光能量为 10mJ，在 20km 的飞行高度得到了柱积分浓度；

同样地，法国宇航院的 Cadiou 等人[129]通过使用 10%量子效率的 InGaAs PIN 探

测器，所需的出射激光能量为 5-10mJ，在 1km 的探测路径上得到了距离分辨率

为 150m，时间分辨率为 9min 的 CO2 浓度；此外美国 NIST 的 Wagner 等人[111]

使用量子效率为 3%-8%的 InGaAs PMT 探测器，出射激光能量为 7mJ，得到了

距离分辨率为 250m，时间分辨率为 10min 的 CO2 和 H2O 浓度。这些高能量的

激光器易致使光学器件损坏，且不利于系统的小型化发展。鉴于此，通过使用

SNSPD 单光子探测器，可以在提高量子效率 ηq 和减小探测器噪声 ND 的前提下

提高信噪比，减小对高功率激光器的需求。基于 SNSPD 的单光子探测方法有利

于激光雷达系统使用 μJ 级别的激光器得到有距离分辨率的气体光谱，从而实现

自由空间内高信噪比的光谱分析和浓度分布测量。 

2.5  本章小结 

本章描述了单光子探测自由空间分布式光谱的原理与设计，首先从光谱学

理论出发，介绍了分子在近红外的吸收光谱及展宽机制。其次从激光雷达出发，

分析了该方法探测大气光谱的基本原理，并给出了通过所得光谱来反演出浓度

的方法。此外本章还对比了锁定出射激光频率的技术及应用，并介绍了用飞秒

光梳作为精确频率锁定的原理和反馈设计，以此来保证精确的频率输出来进行

准确的光谱测量。最后针对激光雷达大气遥感的应用，从信噪比出发，对比了
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现有的探测器技术和激光器的出射能量需求，分析了 SNSPD 单光子探测器的优

势，即使在微弱的回波信号中也能提取有效的信息，实现自由分辨的光谱测量。

这种结合了光谱学原理、激光雷达技术、光频梳锁定技术以及单光子探测技术

的系统能够实现自由空间分布式的光谱遥感。 
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第 3章  自由空间光谱遥感的模拟 

3.1  吸收谱线的选择 

对于大气中温室气体的遥感，一个重要的先决条件就是对待测气体的吸收

特性准确而全面的了解。通过选择合适的分子吸收线可最大程度地减小仪器的

影响及测量的不确定性。假设激光线宽足够窄，由激光线型变化导致的有效截

面误差可以忽略不计，那么吸收线的选择需满足以下标准[179,203]： 

（1）所选择的吸收线几乎只包含待测气体的吸收，不受其他气体吸收的干扰，

且在该吸收线范围内受其他大气成分的影响相近。因而除了待测气体的吸收外

的其他消光过程均可认为相等； 

（2）所选择的吸收线需具有合适的光学深度，即返回的回波信号在整个光学路

径可被探测到； 

（3）所选择的吸收线对温度的依赖性较低，以此减小在光学路径上温度波动引

起的密度廓线误差。 

光谱数据可将遥感获得的特征光谱与大气中的气体的分布联系起来。本文

中使用的光谱数据库为 HITRAN，其包含了光谱的谱线位置、谱线强度、压力

增宽系数等参数。下面将基于 HITRAN 数据库讨论气体探测时的吸收线选择标

准。 

3.1.1  气体干涉的影响 

为减小其他气体干涉对待测气体的影响，待测气体的吸收截面应远大于其

他干涉气体的吸收截面。下面通过引入一个参数∆j 进行分析，j 表示被选择的不

同的吸收线。∆j 定义为在中心频率为0 处被选择的线的吸收截面与总的吸收截

面之比，即 

      
   

0

0 0

 

   
 

   K

K

j

j

i K i
i K i

N
     (3.1) 

式中，NK 为第 K 中气体相对于待测气体的浓度，∑i σi(0)和∑iK σiK(0)分别表示

其他同种气体的吸收截面之和以及所有气体的吸收截面之和。∆的值介于 0-1 之

间，因而可用于评估其他气体干涉的影响。当∆接近 1 时表示几乎不受干涉影响，

当∆接近 0 时则表示受干涉影响很大。在吸收线选择时，可令∆>0.33，即吸收的

峰值至少包含三分之一的被选吸收线的吸收，且不超过三分之二的其他干涉的

吸收。 

除了干涉气体的吸收截面的影响以外，还需要考虑到吸收线对应的频率范
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围，即在该范围内所有频率除了吸收截面的不同，受其他因素的影响均近似相

同。这方面首先可通过分子的后向散射对波长的依赖性来分析，后向散射可表

示为 λ-b，在瑞利散射（分子散射）的情况下，b=4，在米散射（气溶胶散射）

的情况下 1.2<b<2.5。对于紫外区域，后向散射既包含瑞利散射，也包含米散射；

然而在红外区域，其波长较大，因而米散射占主导。由波长变化导致的后向散

射变化可表示为 

         

 

 
 b        (3.2) 

若|∆β/β|=0.1%，那么所选择的吸收线范围应满足 

        
0

0.001
  

b
       (3.3) 

测量的数密度 N 的不确定度与后向散射 β 的关系可表示为 

        1N

N DOD

 





      (3.4) 

∆DOD 为一段光学路径内气体的差分光学深度，当∆DOD=0.05 时，|∆β/β|=0.1%

将会导致测量数密度不确定度为 2%。 

此外还需考虑消光系数对数密度的影响。鉴于消光系数在纯分子大气中可

表示为 ξ=8πβ/3，那么其导致的数密度误差为 

      1 8

2 3

N
R

N DOD

  




 
  

  
     (3.5) 

对于 2km 的测量路径，假设 DOD=1，当距离分辨率为 100m 时∆DOD=0.05，

|∆β/β|=0.1%造成数密度变化<1%（对于气溶胶密集时 β~10-4m-1sr-1），因而在这

种情况下认为消光系数的影响是可以忽略的。同样地，对于气溶胶的消光而言，

消光系数可表示为 ξ=β/Pπ，其中 Pπ 为相位函数，且通常情况下 Pπ<0.1，故式(3.5)

对于气溶胶粒子也是适用的，即在这种情况下消光系数的影响可忽略。 

在分析完分子的后向散射对波长的依赖后，接下来还需要考虑干涉气体对

所选吸收线范围的差分吸收截面的贡献是否相同。为了便于分析，引入一个系

数 Θ，将其定义为由干涉气体的差分吸收截面引起的浓度估计误差，该系数可

表示为 

      
   

0 off

off0

N

N

  

    


   

 

      (3.6) 

其中 

        
0

0 0 


   


 
  
 

   i K iK
i j K iK

N     (3.7) 
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        
off off

off

 i K iK
i j K iK

N


   


 
  
 

       (3.8) 

式中∆σ 为待测气体的差分吸收截面，off 为待选择的吸收线对应的频率边缘，

式(3.7)和式(3.8)表示大气中除了待测气体外其他所有气体在所选吸收线区间内

的总吸收截面之和。因而 Θ 系数可以反映由其他谱线干扰引起的微分截

面的变化。Θ 的值≥0，数值越大，对应的干扰越大，在接近 0 时表示干扰很

小。通常可选择满足 Θ<0.1 所对应的吸收线。 

3.1.2  光学深度的影响 

在满足气体干涉影响可忽略的条件下，还需要对所选吸收线的光学深度进

行评估，使所探测到的信噪比最优。距离 0-R 的累积光学深度可表示为 

          
0

d
R

DOD N r r        (3.9) 

为了分析光学深度的影响，可通过考虑一段距离内大气柱积分 DOD 和某

个距离分辨率∆R 内的∆DOD 之间的关系。当 DOD>4 时，会导致返回的信号微

弱且难以测量；当 DOD<0.02 时，不同频率对吸收线的吸收差异太小导致返回

的信号难以区分。在距离分辨率∆R 内的数密度误差可通过假设探测到的后向散

射的光子数服从泊松分布来估计，当在散粒噪声极限下可表示为[179,204] 

 
   

   
1 2

0

exp 2 1 exp 2 /
1

2

DODDOD
DOD DOD KKN

N DOD m SNR

       
  

 

(3.10) 

在暗电流噪声极限下可表示为 

 
   

   
1 2

0

exp 4 1 exp 4 /
1

2

DODDOD
DOD DOD KKN

N DOD m SNR

       
  

 

(3.11) 

其中 KDOD为 DOD 与∆DOD 的比值，m0 为激光出射数。接下来通过模拟不同的

KDOD 和 SNR 估计数密度的误差。令柱积分的光学深度为 2km，距离分辨率为

60m，即 KDOD33，令 m0=4×105，模拟的散粒噪声和暗电流噪声极限下误差随

光学深度的函数如图 3.1 所示。 

图 3.1(a)中的散粒噪声极限适用于在夜间用可见光和紫外光探测，当

KDOD>3 时对应的最优的光学深度为 1.1；图 3.1(b)中的暗电流噪声极限适用于在

白天用紫外-可见光测量，或者红外光测量，对应的最优的光学深度为 0.55。当

信噪比为 50%时，模拟的散粒噪声误差在 0.02<DOD<0.4 的情况下为 7.5%-1.5%

之间，最小误差为 0.30%；暗电流噪声误差为 7.5%-8.9%之间，最小误差为 0.61%。



第 3 章 自由空间光谱遥感的模拟 

48 
 

需要注意的是由于缺少待测气体的数密度廓线（最终反演的目标），对光学深度

的先验估计是比较困难的。因而在选择吸收线时为了得到最优的光学深度，需

要对待测气体的浓度进行预估。 

 

图 3.1 (a)散粒噪声极限和 (b)暗电流噪声极限下数密度反演误差

与光学深度和信噪比的函数关系  

3.1.3  温度敏感性的影响 

在测量过程中大气温度随着时间和空间一直在变化。对于垂直测量的情况，

可首先通过原位仪器或遥感技术测得温度廓线，然后再对数密度廓线进行校正。

但对温度廓线的精确测量也存在一定的挑战。因而为了减少温度变化的影响，

在进行吸收线选择时应尽可能的偏向于温度不敏感的线位置。温度的敏感性可

表示为对吸收系数进行微分，即[205,206] 

       
d 1 1 5

d 2

 



 
    

 

g

g B

hc

T T k T
     (3.12) 

式中，为基态能量，是依赖于线型的函数，在纯多普勒展宽极限下为 0，在

纯洛伦兹展宽极限下为 1。从该式可以看出，分子吸收线对温度的敏感性与基

态能量成正比，即基态能量越高，对应的温度敏感性越强。图 3.2 分别为在=0

和=1 两种极限下设置不同的基态能量对应的温度敏感性变化。温度 T 的变化

区间设为 250-300K，分别取值为 100cm-1，400cm-1，700cm-1 和 1000cm-1。当

=100 cm-1 时，对应的多普勒极限和洛伦兹极限下温度敏感性分别为 0.014%/K

和 0.016%/K；当=1000 cm-1时，对应的多普勒极限和洛伦兹极限下温度敏感性

分别为 1.4%/K 和 1.6%/K。 
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图 3.2 (a)多普勒极限和 (b)洛伦兹极限下不同基态能量对应的温

度敏感性  

3.1.4  1.5μm 吸收光谱的优势分析 

在测量气体吸收光谱时，出射光源的线宽需远窄于气体的吸收线，对光源

的频率稳定度也有较高的要求。因而吸收线的选择通常是在最优的光谱学参数

所在频率范围以及成熟的光学器件应用波段之间进行权衡。1.5μm 波段的激光

雷达在大气气体光谱探测方面具有诸多优势。该波段与具有相同激光能量的可

见光相比拥有更多的光子数，并且具有人眼安全的特性，可适用于不同的应用

场景；该波段有利于掺铒和掺镱光纤激光器和系统全光纤链路的发展；此外

1.5μm 波段包含了大量的气体吸收线，如 CO2，H2O，CO，NH3，C2H2 等，因

而有利于同时探测多种大气气体的光谱。 

对于 CO2 探测，H2O 被认为是最主要的干涉气体，在以往的研究中，CO2

的线选择均基于 H2O 影响最小考虑的。图 3.3 为根据 HITRAN 数据库中的光谱

学参数计算得到的 R12-R20 范围内 CO2、H2O 及其同位素气体 HDO 的吸收截

面。其中考虑了这三种气体在大气中的丰度，即 CO2 为 400ppm，H2O 为

18600ppm，HDO 为 6ppm。从图中可以看出 R16 线位置处干涉气体 H2O 的影

响最小，因而该吸收线最常被用于 CO2 探测。 

事实上，在 R16 线附近还存在着较强的 HDO 的吸收，且远大于该处 H2O

的吸收，这种影响在其他的研究中一直被忽略[207]。鉴于本文的研究内容是宽范

围的气体光谱测量，因而可通过同时测出大气中 HDO 和 CO2 在 R16 线处的光

谱来进一步研究除了 H2O 外其他干涉气体对 CO2 的影响，突出本文中光谱遥感

的优势。此外，在优先考虑选择 R16 线的前提下，还需要对其光学深度、温度

敏感性进行讨论，以确定该吸收线是否为同时探测 CO2 和 HDO 的最优选择。
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表 3-1 列出了 HITRAN 数据库中 R16 线位置处 CO2、H2O 和 HDO 的一些光谱

学参数，用于进一步模拟研究同时探测 CO2 和 HDO 光谱的可行性。 

 

图 3.3 CO2 的 R12-R20 吸收线受 H2O 和 HDO 的影响  

表中波数和能级的单位均为 cm-1，线强度的单位为 cm-1/(molec·cm-2)，展宽

系数的单位为 cm-1/atm，在经过丰度校正后，R16 线位置处的 H2O 的线强度比

CO2 约低 5 个数量级，因而可以不考虑其作为干涉气体的影响。除此之外，该

范围内的 CO2 和 2 条 HDO 吸收线均需要被考虑。对于 CO2 为 400ppm，HDO

为 6ppm 的情况下，这三条吸收线在 2km 路径积分下的光学深度分别约为 0.15、

0.03 和 0.01，其中有两条对应的值位于 0.02~4 之间，根据上节对光学深度的分

析，这两条线可被分别用于 CO2 和 HDO 的探测。 

表 3-1 R16 线主要吸收气体的光谱参数  

分子式 波数 
自然 

丰度 

线强度 

丰度校正 

空气展

宽系数 

自展宽

系数 

基态 

能量 

温度依

赖指数 

HDO 6359.748 0.000311 7.139×10-23 0.0885 0.41 362.507 0.63 

CO2 6359.967 0.984204 1.808×10-23 0.0747 0.102 106.130 0.67 

H2O 6360.026 0.997317 3.557×10-28 0.0554 0.235 2551.482 0.4 

HDO 6360.278 0.000311 2.774×10-22 0.0995 0.398 100.391 0.71 

同时这两条线的基态能级分别为 106.130cm-1 和 100.391cm-1，图 3.4 为这两

条吸收线的光学深度及温度敏感性导致的数密度误差的模拟。从图中可以看出，

若期望的测量误差在 10%以内，那么对于 CO2 探测需要 SNR>5，而对于 HDO，

则需要 SNR>25。同时由于这两条线的基态能量接近，因而具有几乎一致的温

度不敏感特性。综合考虑可认为位于 1572.335nm 的 R16 线适用于同时探测 CO2

和 HDO 光谱。 
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图 3.4 2km 处 CO2 和 HDO 的 (a)反演误差随 SNR 变化； (b)温度

敏感性  

3.2  自由空间光谱遥感的可行性分析 

基于上节线选择分析的基础上，下面将以 CO2 的 R16 线为例，通过设置不

同的系统参数模拟激光雷达信号，并根据不同的反演方法进一步验证光谱扫描

探测的可行性。 

3.2.1  激光雷达信号模拟 

根据第 2 章中激光雷达原理的介绍，在选择了合适的吸收线后该范围扫描

出射的波长对应的雷达方程可简化为距离和吸收系数的函数。在模拟中取最大

探测距离为 7.5km，出射波长数量为 30，初始 CO2 浓度为 400ppm。通过表 3-1 

 

图 3.5 CO2 浓度为 400ppm 时对应的理想回波信号。 (a)30 组不同

波长； (b)30 组相同的 off 波长  
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的光谱学参数及 Voigt 拟合后，即可得到 CO2 为 400ppm 时对应的吸收系数，将

该系数代入雷达方程即可得到回波信号的廓线。 

图 3.5(a)为模拟的理想情况下 30 个波长扫描出射的情况，可以看出不同波

长之间随着距离的增加出现不同程度的衰减，其中衰减最快的回波信号对应的

为吸收线的中心波长，而衰减最慢的则为位于吸收线两端的波长。图(b)为出射

的 30 个波长均保持在几乎没有 CO2 吸收的位置，因而所有的回波信号同步衰

减并重叠在一起。根据回波信号衰减程度的不同，就可通过计算 30 组信号的比

值反演出每个波长对应的 CO2 吸收系数的差异，在频域上就可形成关于吸收系

数的 CO2 光谱。 

 
图 3.6 含噪声的不同信噪比的激光雷达信号。 (a)SNR=70dB；

(b)SNR=50dB； (c)SNR=30dB； (d)SNR=20dB 

考虑到实验过程中会受到一定程度的噪声的影响，导致所接收的回波信号

并不是如图 3.5 所示的理想情况。对于单光子探测的情况，主要的噪声源为散

粒噪声，并服从泊松分布。由于噪声会在一定的程度下影响信号的信噪比，以

2km 位置为例，图 3.6 分别模拟了信噪比为 70dB，50dB，30dB，20dB 时对应

的第 1 个波长和第 15 个中心波长的回波信号。 
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3.2.2  降噪模拟 

从图中可以看出，信噪比随着距离的增加急剧下降，这将导致反演误差的

增加。在这种情况下就需要对含噪声的回波信号进行降噪处理来提取有效信号

所包含的光谱和浓度信息。中值滤波、小波变换及滑动平均滤波是几种比较常

见的用于激光雷达信号降噪的方法，下面将针对这三种降噪方法对模拟的含噪

信号进行滤波和比较。 

1. 中值滤波 

中值滤波的一维中值滤波最早由 Tukey 等人[208]提出，其原理是在某个数据

附近获取多个值（窗口），并找这组数对应的中值，然后使用中值替换该数据。

采用中值滤波效果是从信号中去除与周围值相比较高和较低的数据值[209]，从而

有效抑制噪声点，使之趋于真实值。中值滤波算法简单，可用于去除尖峰噪声

和随机噪声，且模糊程度低。 

2. 滑动平均 

滑动平均滤波的原理是首先选取一组长度（窗口）固定的数据，在进行下

一个值的采样时将该值放在数据的末尾，并丢弃数据开头的一个数值，然后再

对整个数据中的数进行平均，并得到最终的滤波结果。这种滤波方式能使波形

整体变平滑，对周期性的噪声干扰有抑制作用。滑动平均时需要对队列的窗口

进行选择，一般情况下，当噪点数量多时窗口应大一些，但过大又会丢失原有

信号中有用的信息。 

3. 小波去噪 

小波去噪是通过将信号进行多尺度分解和重构的方法。首先，将信号转换

为多尺度信号，然后在去除属于噪声信号的小波系数的同时，尽可能多地在每

个尺度上提取有效信号的小波系数，最后，根据信号的特征进行适当的逆小波

变换来重建信号[210]。小波变换的特点在于可以较好地保留信号的非平稳特性，

如边缘、尖峰等。 

图 3.7 为模拟三种滤波方法对应的降噪效果。其中(a)~(d)图中黑色虚线均为

模拟的 2km 位置 SNR=30dB 时的含噪信号，紫红色的线段为模拟的理想回波信

号。在(a)图中采用了中值滤波的方式，窗口数分别为 19，39 和 59，当窗口数

越大时滤波后的信号越接近理想情况。(b)图采用了平滑滤波的方式，对应的窗

口数分别为 20，40 和 60，与(a)图类似的是当滑动的窗口变大时，降噪后的信

号也更趋于真实值。(c)图中为 db3，db4 和 db5 小波的降噪的模拟，可以看出

db3 小波虽然较好的保留了含噪信号的尖峰等变化特性，但其与真实信号相差

较大。此外 db4 和 db5 小波更接近真实值，且 db4 稍好于 db5。(d)图分别为这 
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图 3.7 不同降噪方法。(a)中值滤波在不同窗口下的降噪对比；(b)

滑动平均在不同窗口下的降噪对比；(c)小波变换在不同小波分解

阶数下的降噪对比； (d)中值滤波、滑动平均和小波降噪对比  

三种滤波中较好的滤波方式对比，即对应的中值滤波窗口数为 59，滑动平均窗

口数为 60，小波去噪为 db4 小波。从该图可以看出，db4 小波滤波仍保留了一

部分的噪声信息，而中值滤波和滑动平均滤波效果接近，且均趋于真实值。鉴

于此，可先考虑通过小波滤波去除大部分噪声后，再利用中值或滑动平均进一

步的降噪，从而提高光谱和浓度的反演精度。 

3.2.3  面积法和查表法反演对比 

在对模拟的含噪声的回波信号进行降噪处理后，根据第 2 章的雷达原理对

30 条回波信号进行光谱和浓度的反演，图 3.8 为从模拟回波信号中反演得到的

不同距离处累积的光学深度光谱。从图中可以看出随着距离的增加，累积的光

学深度逐渐增大，通过将不同距离处的光谱相减，就可以得到不同位置处距离

分辨的光谱分布。下面将通过面积法和查表法两种方法，由所得到的距离分辨

的光学深度光谱反演出对应的浓度分布结果。 
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图 3.8 模拟的 CO2 在不同距离处累积的光学深度光谱  

面积法是通过对光学深度光谱进行拟合得到对应的面积后，再利用公式计

算出浓度；而查表法则是通过理论计算待测气体在一定浓度范围内理想的“光

谱库”，将库里面的每一条光谱与测得的光谱进行比较，当二者之间的误差最小

时所对应的浓度即为所求浓度。在本次模拟中理想的气体浓度在距离上均匀分

布，对应的浓度值 400ppm，通过设置不同的信噪比，分别采用面积法和查表法

反演出了浓度结果并与设置的理想值进行了比较，如图 3.9 所示。 

 

图 3.9 面积法和数据库查表法在不同信噪比下反演的浓度对比。

(a)SNR=70dB； (b)SNR=50dB； (c)SNR=30dB； (d)SNR=20dB 

从图中可以看出，在信噪比较高时，采用面积法和查表法计算的浓度值趋

势基本一致，且均与理想值 400ppm 接近；当信噪比较低时，二者反演的结果

均在理想值的上下波动，对应的准确性降低。此外，由于在信噪比不够时拟合

光谱会增大面积拟合偏差，因而在这种情况下采用查表法的效果稍好。然而查
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表法也存在一定的局限性，如当所测光谱包含多种气体吸收线时，利用查表法

生成包含多种成分的“光谱库”的复杂程度显著增加，这时候通常就需要用面

积拟合法可将多条线分离，并反演出各自对应的浓度信息，这部分将在下一节

进行讨论。 

3.2.4  非均匀浓度反演模拟 

为了进一步分析光谱扫描探测和降噪方法的可行性，接下来将在光学路径

上设置非均匀变化的浓度，并将反演的结果与设置的理想结果进行对比。 

图 3.10 为模拟的四种的浓度分布，其趋势分别按照矩形和三角形变化。从

图中可以看出，在对加入噪声的信号降噪后，根据数据库比对光谱法反演得到

的浓度与理想值的变化趋势基本一致。特别地，在当测量过程中出现局部高或

低的气体浓度分布，而传统的被动式光谱学或柱积分式的光谱无法分辨这一信

息时，该方法可以通过距离分辨的光谱来遥感这种变化。 

 

图 3.10 非均匀浓度分布时反演结果与理想值对比。 (a)和 (c)矩形

分布； (b)和 (d)三角形分布  

3.3  基于浓度反演的讨论 

3.3.1  拟合模型的选择 

前面提到，当气体压力较低时，分子的展宽以多普勒为主，而压力较低时

则以洛伦兹为主。下面将讨论一般情况下两种拟合方式所适应的海拔高度。大

气温度随高度的变化可用美国大气模型表示为 T=288.16-6.5×H，其中 T 的单位

为 K，H 的单位为 km；此外，压强随温度的变化可表示为 P=exp(a×ln(T)-b)，

在海平面温度为 288.15K 的情况下，a 和 b 的值分别为 5.25885 和 18.25731。从
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这两个表达式中可以看出温度和压强均随着海拔高度的升高而降低，因而分子

的光谱展宽也会随着高度变化。图 3.11 为不同的温压及高度所对应的光谱展宽。

由于分子的多普勒展宽只与温度有关，因而可转换为海拔的函数。在满足

ωC>5ωD 可用洛伦兹线型来描述光谱，图 (c)为 R16 线的三条吸收线对应光

谱的洛伦兹展宽以及两种分子对应的 5 倍多普勒展宽。从图中可以看出在

ωC=5ωD 时 CO2 和 HDO 的临界高度分别接近 9.5km 和 8km。因而在进行该吸

收线位置处的这两种分子分析时，在低于 8km 高度可以考虑选择洛伦兹线型拟

合。同时由于在该海拔下多普勒展宽相对于洛伦兹展宽很小，对于其卷积 Voigt

的综合展宽贡献很小，因而也可以采用 Voigt 拟合的方式。 

 

图 3.11 R16 线处 CO2 和两条 HDO 的洛伦兹和多普勒展宽随 (a)

温度； (b)压强和 (c)海拔的变化关系  

3.3.2  混合光谱模拟 

在讨论 R16 线的三条吸收光谱时，需要注意的是其中 HDO 的浓度与 H2O

的浓度息息相关，容易受到温度等环境因素的影响。一般在夏季湿润的环境中

其浓度较高，而在冬季干燥的环境中则较低。图 3.12 分别模拟了这两种条件下

CO2 和 HDO 在单位长度(1cm)内的光学深度混合光谱，其中模拟的 CO2的浓度

为 400ppm，而图(a)和(b)对应的 HDO 浓度分别为 1.6ppm 和 6ppm，对应的温压

分别为 296K 和 1atm。从图中可以看出混合光谱为三条吸收线的叠加，在不同

的情况下，CO2 的线强度分别是 HDO 的 17 和 4.25 倍左右。在干燥的情况下，

由于 HDO 浓度很低，该位置处的吸收很弱，在湿润的情况下，两条 HDO 的吸

收均比较明显，导致混合光谱不再是规则的洛伦兹或 Voigt 线型，因而在反演

浓度时数据库光谱比对法则不再适用。通过洛伦兹三峰拟合后可将 CO2 和两条

HDO 的吸收线分离，并反演得到各自的浓度。 
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图 3.12 理论计算的 (a)冬季和 (b)夏季 CO2 和 HDO 的混合光谱  

考虑到不同的气体分子对应着不同的线强度和光学深度，因而在进行距离

分辨的光谱分析时对应着不同的反演误差。针对 CO2 和 HDO 两种气体，通过

对其随距离的误差分布进行模拟，可以预估实际实验中的测量精度大小。将 2km

处的信噪比设为 50dB，距离分辨率设为 60m，那么在散粒噪声的情况下，CO2

和 HDO 在冬季和夏季随距离变化的误差如图 3.13 所示。图中的反演误差均随

着距离呈指数增长。CO2 由于其线强度和大气丰度较高，因而反演误差小；而

HDO 的反演误差较大，尤其是在冬季。在考虑精确测量 CO2 浓度时应选择冬季，

考虑同时测得 CO2 和 HDO 的分布时应尽量选择夏季。 

 

图 3.13 CO2 和 HDO 数密度理论反演误差随距离变化 

3.4  本章小结 

第 2 章从基本原理出发，从理论上阐述了单光子激光雷达用于大气气体光

谱分析的作用机制。本章首先介绍了光谱分析时的线选择要求，通过模拟不同

干涉气体、光学深度及温度的影响，并综合考虑 1.5μm 的探测优势选择了 CO2

的 R16 线。在基于线选择的基础上，本章还对激光雷达的原始信号进行了模拟，

通过设置 30 个包含 CO2 吸收线的波长对应的理想的回波信号，并针对不同的
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信噪比对理想信号加入了泊松分布的噪声。然后采用了不同的滤波方法对含噪

信号进行降噪的模拟，并将去噪方法用于雷达信号中反演得到了 CO2 距离分辨

的光谱。本章还对比了面积法和查表法两种浓度反演方法，并通过在路径上设

置非均匀变化的浓度，将反演的浓度与理想的浓度对比，二者有较好的一致性。

此外，本章还分析了用于线型拟合的函数选择并模拟了在不同季节下 CO2 和

HDO 的混合光谱，另外预估了两种气体在距离分辨反演时对应的误差大小。本

章节在第 2 章的基础上进一步验证了该系统用于光谱分析的可行性，并为后续

实际的实验分析提供了理论支撑。 
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第 4章  距离分辨的光谱遥感实验 

实验的系统参数见表 4-1，该系统可用于距离分辨的光谱遥感，其光路图如

图 4.1 所示，主要由出射模块，频率锁定模块以及接收模块组成。首先将一个

调谐范围为 1530-1620nm 且覆盖多种气体吸收线的外腔半导体激光器 ECDL 作

为种子光源，同时将一个光纤激光器作为参考光源。由种子激光器出射的 99%

的光源与参考激光器的输出同时接入光开关进行时分复用选通，随后由声光调

制器 AOM 将两束光斩成脉冲并由放大器 EDFA 放大后经耦合器出射至大气。 

表 4-1 系统参数  

 参数 指标 型号 

探测光源 光谱范围 1530.000~1620.000 nm Toptica, CTL1550 

参考光源 频率 1572.450 THz Keopsys, PEFL 

放大器 

光谱范围 1572.212~1572.459 nm 

红露麟, EYDFA 

ASE 抑制比 45 dB 

脉冲重复频率 20 kHz 

脉冲能量 40 μJ 

脉冲宽度 400 ns 

功率稳定性 ≤ 5%rms 

线宽 < 2MHz 

接收望远镜 直径 256 mm 红露麟 

光学滤波器 带通宽度 
0.3 nm flattop, peak 

transmittance >85% 
红露麟, MMF1572 

探测器 

类型 SNSPD 

SIMIT 

上海微系统与信息技

术研究所 

大面元直径 50 μm 

量子效率 31.5% 

暗计数（每秒） 100 

噪声等效功率 5.7×10-18 W/Hz1/2 

频梳 

脉冲重频 

艾伦方差(1s) 

100 MHz 

5×10-12 
AVIC 

北京长城计量测试技

术研究所 
偏移频率 

艾伦方差(1s) 

100 MHz 

1.2×10-9 

性能 

探测距离 6km 

USTC 

中国科学技术大学 

CO2 精度 1.2% 

HDO 精度 14.3% 

时间分辨率 10min 

距离分辨率 60m 
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图 4.1 实验原理。 (a)系统设置； (b)出射激光经历气体吸收和散

射； (c)时序图  

此时对 ECDL 的频率进行调谐，使其在大气中对 CO2 和 HDO 的吸收光谱进行

扫描，同时将 ECDL 输出的另外 1%的光与飞秒频梳进行拍频，并对其频率进

行精确的控制和锁定。扫描光源在经历了大气气体吸收后由望远镜接收，并用

超导探测器 SNSPD 探测。下面将针对这三个模块进行具体的介绍。 

4.1  发射系统 

4.1.1  探测光和参考光的时分复用技术 

采用时分复用技术 TDM 可以使多路信号即探测光和参考光沿着同一个通

道传输。图 4.2 为实验过程中时分复用的时序图，种子光作为探测光与参考光

同为连续光 CW。光开关 OS 的作用是对探测光和参考光进行逻辑操作，使得

二者交替着被选通。随后探测光和参考光在经过同一个 AOM 后被斩成脉冲宽 

 

图 4.2 时分复用技术原理 

度为 400ns，重复频率为 20kHz 的脉冲序列，对应的最远探测距离为 7.5km（2500
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个 bin，每个 bin 表示 3m），最小距离分辨率为 60m。为了避免远处的信号和下

一个信号重叠，在 7km位置处选择一栋大楼作为硬目标用来隔绝远处弱的信号。

同时采用波分复用技术 WDM 将不同波长的探测光和参考光耦合至一根光纤，

并在系统接收端将二者分离。 

4.1.2  实时校准技术 

在经过时分复用和波分复用操作后，探测光和参考光所对应的回波信号最

终在时序上表现为首尾相接的形式，通过将两个信号的每个 bin 对齐，就可以

对这两个信号进行实时校准。在进行大气气体光谱扫描时，探测光的频率为 30

个不同的波长，而参考光的频率一直固定在同一个不产生气体吸收的 off 频率。

图 4.3 分别为探测光和参考光同为不吸收的频率处对应的回波信号以及参考光

位于最大吸收频率对应的信号。由于(a)图中的两个信号对应的频率相近，因而

二者在每个距离处衰减的斜率相同，而(b)图中探测光的频率明显比参考光衰减

的快，这是由于额外的气体吸收导致的。除此之外，探测光和参考光在光学路

径上呈现出几乎相同的抖动趋势，这种抖动是由于湍流导致的大气不稳定及气

溶胶变化等引起的。30 个探测频率实时对应了 30 个参考频率，且这 60 个频率

共享同一个脉冲调制器、放大器、望远镜、光学路径、探测器及电路系统，因

而通过将 30 组探测频率和参考频率相除，就可以得到消除其他大气影响，只保

留待测气体吸收的差异，从而便于在频域上得到精确的光谱分布。与 DIAL 的 

 

图 4.3 探测光与参考光的实时校准。(a)探测光和参考光均位于不

吸收的波长； (b)探测光位于吸收中心，参考光位于不吸收位置 

两波长相比，该系统可被认为是多套 DIAL 的集成，极大地简化了系统的复杂

程度。同时这种实时校准技术使得系统更加稳健，能适应于不同的大气环境探

测，且不需要重复的标定过程。 

4.1.3  光源搭建 

光源搭建的工作流程为：由 Toptica 激光器发射连续光，其后连接 99:1 分

束器（C），将分出 99%的光用于探测。在分束器后接入 AOM，并在其后接入
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隔离器以防止后向散射光造成器件损坏，其出射光连接一个 EDFA 对斩波的脉

冲信号进行预放大，输出的光经过光开关抑制 ASE 噪声（强度调制），再经过

另一个 EDFA 进一步放大，放大器出射的光接入探测器后用示波器观察放大后

的脉冲信号。 

首先将 ECDL 的中心波长粗调至 1572.335nm，测量分束器 99%端口处的功

率为 29.5mW，并用信号发生器驱动 AOM，设置信号发生器的参数为：重复频

率 20kHz，脉冲宽度 400ns，将 ECDL 的连续光斩成脉冲光。在隔离器后接入

功率计测量此时的输出脉冲功率为 38μW。随后通过 EDFA 对脉冲功率进行放

大，当输出功率达到 6mW 时接入保偏光纤，在功率安全的前提下连接光谱仪

观察经过斩波、放大和抑制 ASE 噪声后的光谱形状和中心波长，并对 ECDL 激

光器的波长进行细调节，使光谱仪上的中心波长位于 1572.335nm 附近。图 4.4

分别为 AOM 斩波和光开关抑制 ASE 的时域示意图，放大后的脉冲波形以及抑

制噪声后的输出光谱形状，此时 ASE 抑制比为 60dB，最终出射至大气的脉冲

能量为 40μJ。 

 

图 4.4 (a)延时调节，黄线为经过斩波和预放大后 AOM 的脉冲信

号，绿线为光开关的 Analog 信号，红线为 TTL 信号；(b)经 EDFA

放大后的脉冲信号； (c)经放大后的光谱形状，泵浦电流为 5A 

4.2  频率锁定系统 

4.2.1  频梳重频和偏频的锁定 

1. 频梳系统简介 

实验中使用的飞秒光梳系统主要包括激光器、泵浦源控制器、重复频率锁

定模块和载波包络偏移频率锁定模块。其中激光器由四个部分组成，分别是振

荡器泵浦源、放大器泵浦源、振荡器光路和超连续光谱产生的-2干涉光路。

光梳出射的频率成分可表示为n=nr+ceo，其中 n 是模式数量，r是重复频率，

ceo 是载波包络偏移频率。完成精确光频梳的产生，必须要对r和ceo 都进行稳

定，本系统中用铷钟作为时间基准，采用锁相环技术对r 和ceo 分别相位锁定。 

2. 重复频率锁定 
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实验中飞秒光梳的重复频率即谐振腔的纵模间隔为 100MHz，该重复频率

与谐振腔的腔长 L 相关，可表示为r=c/2nL。激光器设计中可以改变折射率和

腔长来改变重复频率，本系统中采用移动压电陶瓷纳米台上的镜片位置来改变

腔长。 

 

图 4.5 飞秒光梳重复频率和偏移频率锁定结构图  

重复频率锁定模块见图 4.5（左），首先 10MHz 铷钟信号参考到信号发生器，

信号发生器产生 1GHz 的信号作为标准。激光器反馈回的重复频率信号在经过

功分器后与 1GHz 谐波后的 100MHz 在混频器中混频，并在锁相环控制器中产

生重复频率误差信号。重复频率r 的误差信号被接入示波器进行监测，锁相环

控制器根据误差信号输出偏置电压信号，经 PZT 电源输出电压控制压电陶瓷，

从而实现对重复频率的闭环控制。表征r频率稳定性的艾伦方差在 1s 和 1000s

的积分时间内分别达到 5×10-12 和 8.5×10-14。 

3. 载波包络偏移频率锁定 

实验中飞秒光梳的载波包络偏移频率ceo 为 20MHz，由振荡器的泵浦电流

控制。ceo 的产生方式是飞秒激光经过非线性过程产生超连续光谱，超连续光谱

的低频部分存在一频率为n=nr+ceo，高频部分存在一频率2n=2nr+ceo，n 倍

频后与2n 拍频，将会产生 2n-2n=ceo 的偏移频率信号。通过闭环锁定同样可

以实现ceo 的准确稳定。 

偏移频率锁定模块见图 4.5（右），10MHz 铷钟信号参考到信号发生器，信
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号发生器产生 20MHz 信号作为标准，输出至锁相环控制器。-2相干探测模块

输出拍频信号至锁相环控制器，拍频信号与标准 20MHz 信号鉴相后产生误差信

号，误差信号在示波器中监测，同时激光器输出的ceo 在电谱仪和计数器中监测。

调节锁相环控制器中的偏置电压可以改变振荡器泵浦源电流，从而改变ceo，在

调节偏置电压至误差信号接近平坦时，进行锁定。表征r 频率稳定性的艾伦方

差在 1s 和 1000s 的积分时间内分别达到 1.2×10-9 和 2.4×10-11。在完成重频和偏

移频率稳定时，飞秒激光即出射稳定的频梳。 

4.2.2  拍频反馈设计 

将可调激光器 ECDL 与稳定后的飞秒频梳拍频即可实现 ECDL 频率的控制

和锁定，其原理如图 4.6 所示。将探测光的 1%分出并与飞秒频梳耦合至平衡探

测器，产生的拍频信号b 经过一个 48MHz 的低通滤波器进行滤波后，使拍频信

号被抑制在频梳重复频率的一半。随后将滤波后的拍频频率接入计数器，通过

将计数器与计算机连接，即可实现拍频频率的监测。 

 

图 4.6 拍频锁定设置  

 
图 4.7 拍频原理。 (a)探测激光器与光频梳拍频产生拍频信号b；

(b)探测激光器调谐过程中拍频频率的变化  

ECDL 的频率可由电机和 PZT 共同控制，其中电机控制一般用于频率粗调

谐，而 PZT 则用于细调谐。首先通过电机将 ECDL 的频率粗调至初始位置e， 
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此时再通过 PZT 对e进行细调节。在对e调谐的过程中，拍频信号也会发生变

化，并表现为以峰值为 50MHz 的三角波变化，如图 4.7 所示。拍频信号每经历

一次峰值，则表示 ECDL 与下一根频梳的梳齿进行拍频，对应着e=nr+ceo+b

中 n 的值增加 1。在b 的变化过程中，就可以得到 ECDL 的相对频率e变化。

PZT 电压变化范围为 0-140V，对应的频率可调谐范围为 0-40GHz，图 4.8(a)显

示了电压范围分别为 0-50V，0-100V 及 0-140V 时对应的相对光频的变化。从

图中可以看出电压和相对光频之间的函数关系可以描述为类似磁滞回线的形

状。在 PZT 电压往某一个方向调节时对应的相对光频的变化具有可重复性，因

而可以将这一特性用于程序化的频率采样间隔的控制。 

 
图 4.8 (a)探测激光器的频率与电压间对应的磁滞回线映射关系，

不同颜色表示不同的 PZT 电压调谐范围；(b)CO2 和 HDO 的理论

吸收线型  

4.2.3  自适应频率扫描与锁定 

1. 频率扫描与锁定 

频率扫描与锁定的过程可表示为： 

（1）对图 4.8(a)的磁滞回线进行拟合，得到普适性的电压与相对频率的变

化关系。 

（2）对应于 CO2 和 HDO 探测，在 R16 线上选择一系列的频率对其光谱进

行采样，该吸收线的 FWHM 约为 4.5GHz，选择的起始频率之间的范围为

30GHz，对应的频率扫描范围为e0-ei，其中 i 为采样频率的数量，该频率数量

和间隔均可自定义。 

（3）确定采样的频率数量以及频率扫描间隔。一方面，采样点越多越有利

于光谱拟合，但另一方面，也会导致累积时间增加，同时降低时间分辨率，因

而需要在这两者之间进行权衡。在本次实验中，频率的数量选为 30 个，采样间
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隔如图 4.8(b)所示。 

（4）在采样方式确定后，通过图 4.8(a)确定对应的电压间隔。将 ECDL 的

初始位置粗调至e0，并将该频率对应的初始 PZT 电压调至 0V。记录此时的拍

频频率为b0，并设定一个拍频锁定值为 25MHz。将b0与 20MHz 比较，然后通

过程序控制 PZT 电压变化，最终使b0 锁定在 25MHz（见下节），并开始时间累

积以进行该频率处的光谱探测。在该过程中，ECDL 的光频率和拍频频率均表

现为平的台阶，如图 4.7(c)和(d)的锁定过程所示。 

（5）根据确定的电压间隔将 ECDL 的频率调至下个位置，在该过程中对应

的光频率沿着斜坡变化，见图 4.9(a)的调节过程。当 PZT 电压达到e1对应的电

压值时，此时再启动如（4）中的反馈锁定机制，完成该频率的光谱探测。此后

重复（4）和（5）的操作，直至完成 30 个频率的光谱扫描。 

 
图 4.9 (a)频率调谐和锁定过程中相对光频率的变化；(b)频率调谐

和锁定过程中拍频频率呈现三角波状的变化  

2. 程序控制 

频率的锁定采用逼近算法，在实际拍频频率与锁定拍频频率的差异∆b 大

于允许相对偏差值时（在本次实验中为±1MHz），此时对对应的控制电压进行增

大调节，并观察∆b 的变化。若∆b 连续远离允许的相对偏差值，则减小对应的

控制电压，直至∆b 满足设定的要求。在∆b 逐渐接近允许偏差值的过程中，PZT

的电压由粗调节变为细调节，待满足条件的∆b 连续达到 90-110 次后，可认为

该点的频率已稳定锁定。此时通过脉冲累积方式采集该频率在大气中的回波信

号。将每个频率的锁定过程定义为一个扫描台阶，该扫描台阶的累积时间可自

定义，如在气体光谱的边线位置吸收变化快，可以适当增加脉冲累积时间，在

光谱中心和两翼位置则可以适当减少脉冲时间，这种设置有利于提高时间分辨

率。 
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4.2.4  锁定结果 

当 PZT 从一个电压位置突然调至下一个电压位置时，会由于类似“惯性”

的作用使得当前所对应的频率值不再是所期望的值。为了评估拍频锁定的效果，

通过调节 PZT 对 ECDL 的频率进行调节，并从调节结束后立即开始监测在不锁

定和锁定情况下拍频频率的变化。如图 4.10 所示，不锁定的拍频频率由于 PZT

的“惯性”会先经历 150MHz 的快速漂移，并在随后的过程中发生约 40MHZ 

 

图 4.10 (a)不锁定和 (b)锁定对应的频率漂移  

的缓慢漂移，在 120s 的时间内对应的总漂移约为 200MHz。对于锁定的情况，

由于在 PZT 调节至某一电压值后，反馈机制立即启动，并始终将 ECDL 的频率

稳定在预设的锁定值 25MHz 附近，从而限制了频率的漂移。在 120s 的时间内，

锁定的拍频频率的标准偏差为 0.5MHz，该精度高于光谱扫描所需的 2-20MHz

的要求。 

4.3  接收系统及数据处理 

4.3.1  超导探测器 

在接收模块，通过采用超导探测器可提高探测的信噪比，以实现距离分辨

的光谱测量。在实验中，SNSPD 在 2.2K 的 Gifford–McMahon (G-M)低温冷却器

下运行，为了提高探测器的最大计数率，将 SNSPD 的大面元分为 9 个像素，其

中每个像素由两个超导纳米线雪崩光电探测器（SC-2SNAP）连接组成。SNSPD

阵列由 9 个自制的电气模块偏置并读取，放大后的输出信号被反馈至多通道定

标器。该 SNSPD 在 1572nm 的最大探测效率为 31.5%，暗计数为 100 计数每秒。

由于采用了多像素布局和 SC-2SNAP 的结构，因此 SNSPD 探测器的最大计数

率高于 30MHz。此外，通过使用 G-M 低温冷却器内部的光学滤波器，这种基

于多模光纤耦合的 SNSPD 的暗计数很低，同时可以实现约 5.7×10-18W/Hz1/2

的低噪声等效功率。图 4.11 为 SNSPD 的计数率校准，从图中可以看出，在量

子效率高于 30%时 SNSPD 的计数率达到了 20MHz。实验中的计数率低于
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7MHz，因而 SNSPD 在其线性操作范围内。 

 

图 4.11 超导探测器计数率校准  

4.3.2  数据接收系统 

在对探测光进行锁定并与参考光同时出射至大气后，其后向散射信号进入

50μm 的多模光纤，并由数值孔径为 0.22，视场角为 90μrad，直径为 256mm 的

望远镜接收。同时利用中心位于 1572.335nm，带宽为±0.15nm，峰值透过率为

85%的平顶滤波器来抑制太阳背景噪声，以实现昼夜连续观测。50μm 大直径的

SNSPD 可提高耦合效率(~75%)来进一步减小大气湍流的影响。图 4.12 分别为

白天和夜间的原始后向散射信号，从图中可以估计背景噪声和暗计数率。白天

的背景噪声主要由太阳辐射主导，对应的计数率为 30kHz，该值通常还与天气

有关。在夜间为了减少插入损耗不再使用带通滤波器进行滤波，此时背景噪声

主要包含了 SNSPD 的暗噪声以及城市的霓虹灯光等，对应的总计数率为 1kHz。 

 

图 4.12 (a)白天和 (b)夜间的回波信号  

4.3.3  数据处理流程 

在得到如图 4.10 所示的回波信号后，需要对其进行处理以提取包含气体浓

度的光谱信息。数据处理过程如图 4.13 所示，具体包含以下步骤： 

1. 将探测光扫描 30 个频率与参考光固定在 off 频率得到的 60 条后向散射

廓线对应的光子数分别记为 Ni(i, Rj)和 N0(0, Rj)，其中 i 为 1~30。对所有原始

信号进行降噪处理。 
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2. 由于探测光的频率为扫描出射，因而需要对针对其不同频率进行校正。

首先测出扫描光谱范围内的光学响应 Hr(i)及 EDFA 的非均匀光学增益 Hr(i)，

然后将这两项用于 Ni(i, Rj)的校正，并记为 Ni(i, Rj)·G(i)·Hr(i)。 

3. 考虑到每个探测光都实时对应一个参考光，通过计算二者的比值 Ni(i, 

Rj)·G(i)·Hr(i)/N0(0, Rj)就可以减小大气湍流导致的气溶胶变化、激光功率波

动、探测器不稳定及信号耦合效率不稳定等因素的影响。经过该步骤后即可得

到包含 CO2 和 HDO 从 0-Rj 路径积分的混合光学深度光谱，记为 DOD(i, Rj)。 

4. 根据 DOD(i, Rj)可计算出在距离 R=(Rj+Rj+1)/2 处以R=Rj+1-Rj 为距离分

辨率的 CO2 和 HDO 混合光学深度光谱，计算过程为DOD=DOD(i, 

Rj+1)-DOD(i, Rj)。 

5. 通过对距离分辨的混合光谱进行三峰拟合，可以分离出 CO2 和 HDO 单

独的吸收。在拟合过程中主要的限制因素有：三条吸收线的相对中心频率位置、

两条 HDO 吸收的相对峰位置以及由原位仪器测量的大气温压计算的 FWHM。 

6. 在经过上述光谱拟合后可得到 CO2 和 HDO 的面积和响应的拟合误差，

由此计算得到二者的浓度分布。 

7. 将所计算的浓度与原位仪器的测量结果进行对比和验证，并进行误差分

析。 

 

图 4.13 数据处理流程图  

4.4  光学深度光谱分析 
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该套基于单光子自由空间分布式光谱测量的系统被用于进行大气光谱遥感

的实验。实验地点在中国科学技术大学教学行政楼（N31°5037″，E117°1554″），

其中该系统被放置在离地面高度为 50m 的楼顶位置。除此之外，在实验过程中

为了便于比较，分别在沿着光学路径 2km 和 4km 位置处放置了点式的 CO2 分

析仪(Thermo Scientific 410i)及用于温压和湿度监测的传感器(Vaisala windcap 

WMT52)。 

4.4.1  Lorentz 和 Voigt 拟合的影响 

根据实验当天点式仪器记录的温压数据分别计算了得到了 CO2 光谱的洛伦

兹展宽 ωC 和高斯展宽 ωD，其中 ωC4.41GHz，ωD0.35GHz，满足 ωC>5ωD，且

通过 ωC 和 ωD的值可计算得到对应的 voigt 展宽为 ωV4.43GHz，即 ωCωV。为

了进一步研究 Lorentz 和 Voigt 函数拟合的影响，分别采用这两种方式对所得的

光谱进行了拟合对比，如图 4.14 所示。其中图(a)的 Voigt 拟合对应的拟合的残

差平方和 RSS 和确定系数 R2 分别为 1.173×10-6 和 0.99589，而图(b)的 Voigt 拟

合对应的 RSS 和 R2 分别为 1.155×10-6 和 0.99595。通过对比可以发现二者的拟

合误差接近，且 Voigt 对应的误差稍小于 Lorentz 的误差。因而在接下来的分析

中，均采用 Voigt 线型对所得光谱进行拟合。 

 

图 4.14 (a)Lorentz 和 (b)Voigt 拟合对比  

4.4.2  频率扫描间隔的影响 

实验 1 是关于频率扫描的可控性和自适应性的验证，并于 2020 年 8 月 5 日

晚 21:00 进行。由于实验中的脉冲宽度为 400ns，对应的距离分辨率为 60m。为

了提高信噪比，在进行扫描间隔比较的过程中采用 120m 的距离累积。图 4.15

为不同频率采样模式所得的光谱对比。从图中可以看出，图(a)对应的非均匀采

样模式中大部分的扫描频率位于 CO2 吸收线的边线位置，而较少的频率位于其

两翼位置，因而这种模式更适用于提高 CO2 的测量精度。通过对该光谱进行
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Voigt 拟合可以发现，CO2 面积拟合误差为 1.17%，约为 HDO 拟合误差 11.03%

的 1/10。而图(b)对应的均匀采样则将更多的频率用于对其两翼进行采样，此处

主要包含了 HDO 的吸收，反而在 CO2 边线斜率变化快的位置分布的频率很少。 

 

图 4.15 (a)非均匀采样和 (b)均匀采样对比  

因而在这种情况下 CO2 的测量误差会增大，而 HDO 的精度则会提高。图(b)的

面积拟合误差显示，CO2 面积的标准偏差为 1.55%，HDO 的标准偏差为 7.67%，

此时 CO2 的误差约为 HDO 的 1/5。在这里 CO2 的误差始终比 HDO 的误差小，

这是由于该吸收线位置 CO2 的吸收为主要的，其线强度也远大于 HDO 的强度，

但是通过调整采样模式可适当提高 HDO 的测量精度。本次实验采用的采样模

式为非均匀采样，如图(a)，旨在得到更高精度的 CO2 探测，后续为了提高 HDO

的精度，可将采样模式改为均匀采样，如图(b)。 

4.4.3  频率锁定与不锁定的影响 

实验 2 是关于频率锁定对大气光谱探测影响的进一步研究，并于 2020 年

10 月 9 日晚 22:00 进行。每个出射频率对应的累积锁定时间为 16s，在调节过

程所需的时间为 4s，因而对应的时间分辨率为 10min。图 4.16(a)为当出射扫描

探测光的出射频率时对应的回波信号，从图中可以看出最远探测距离可达到

6km 以上。该回波信号对应的随机噪声主要为泊松分布的散粒噪声，因而信噪 

 

图 4.16 (a)原始回波信号， (b)频率不锁定和 (c)频率锁定的光谱  
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比可根据光子数的均方根来估算。此外，气体在中心频率的吸收最大，并沿着

两边逐渐减小；同时总的吸收随着测量距离的增大而增大。通过对(a)中原始回

波信号进行处理，就可得到气体的光学深度光谱。图 4.16(b)和(c)分别为在频率

不锁定和锁定情况下测得的时间分辨率为 10min ，距离分辨率为

120m(3.94~4.06km 差分)的光学深度光谱。由于本次实验在秋季进行，对应的

H2O 和 HDO 浓度较低，因而图中的光谱主要为 CO2 的吸收。从该图中不难发

现在图(b)中不锁定的情况下所得的光谱抖动较大，这是由于未锁定的采样频率

在扫描过程中的自由漂移使得测量光谱逐渐偏离实际的线型导致的。同时图(c)

中锁定的光谱保持稳定的状态。通过对这两个光谱进行 Voigt 拟合，可得到不

锁定和锁定对应的面积拟合误差分别为 2.3%和 1.3%，由于反演的浓度与面积

成正比，该误差可对应至浓度反演的精度。此外，图(b)和(c)下方的残差图显示

二者拟合的标准偏差分别为 3.5×10-4 和 2.1×10-4，因而通过对扫描的频率进行

锁定可提高约 1.7 倍的测量精度。 

4.4.4  不同季节的光谱分析 

实验3是关于不同季节扫描得到的光谱分析，并分别于2020年1月3日（冬）

和 2020 年 8 月 18 日（夏）两个季节进行，测量时间均为晚上 21:00。根据 Vaisala 

windcap WMT52 监测的数据显示，两次实验的 H2O 浓度分别为 3730ppm 和

24868ppm，对应的 HDO 浓度分别为 1.2ppm 和 7.8ppm。图 4.17 分别显示了这

两种情况下测量的 4km 处时间分辨率 10min、距离分辨为 120m 的 CO2 和 HDO

混合光谱。从图中可以看出冬季和夏季光谱有明显的区别，即图(a)中冬季的光

谱由于 HDO 吸收很弱，呈现出左右对称的形状，而图(b)中波长小的一侧存在 

 

图 4.17 不同季节光谱对比。 (a)冬季； (b)夏季  

明显的 HDO 吸收，表现为有翘起的峰的存在。此次测量结果与前面分析的数

据库中冬夏两个季节对应的光谱形状一致，验证了本次测量的准确性。在此前

的研究中，这种由于 HDO 浓度的季节变化所导致的混合光谱的不同并没有得
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到充分考虑，通常情况下该 R16 吸收线处的混合光谱都只考虑了 CO2 的吸收。

然而不管是从理论的模型分析，还是通过实际的实验观测，都可以发现此处

HDO 的影响是不可被忽略的，尤其对于夏季测量的情况。 

目前针对该 R16 线测量 CO2的浓度大多是基于双波长的差分吸收激光雷达

DIAL，这种影响是无法被消除的。此外尽管 NASA 戈达德飞行中心也对该吸收

线做了柱积分式的光谱探测，但其并未测得该处 HDO 的浓度分布。在利用本

系统进行距离分辨的光谱遥感过程中，通过对不同季节的光谱进行三峰 Voigt

拟合，这种 HDO 吸收的影响可被分离出来，同时 HDO 的浓度也能通过分离出

的光谱被反演出来。 

4.5  浓度结果分析 

 

图 4.18 后向散射信号和光谱。(a)探测光扫描出射 30 个波长对应

的回波信号；(b)参考光保持固定波长对应的回波信号；(c)随距离

累积的混合光谱； (d)60m 距离分辨的混合光谱  

实验 4 是在基于上述讨论和分析的基础上进行连续的场外观测实验，并最
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终反演出浓度和对应的误差，连续观测时间为 2020 年 9 月 25 日~28 日。在进

行浓度反演时，采用距离分辨率为 400ns 脉冲宽度对应的最小能分辨距离即

60m，CO2 对应的时间分辨率为 10min，而 HDO 由于其吸收较弱，采用的时间

分辨率为 30min。图 4.18(a)和(b)分别对应了此次实验的探测光和参考光的后向

散射信号 Ni(i, Rj)和 N0(0, Rj)。从图(a)的探测信号中可以明显看出 CO2 的吸收，

尤其是在中心波长的位置，而图(b)的参考信号的所有波长均不产生吸收。图(c)

和(d)分别为经过数据处理后得到的不同距离处路径积分的 CO2 和 HDO 总光学

深度 DOD 以及不对应的 4km 位置处的距离分辨的光学深度DOD。此外对

DOD 进行多峰拟合后，CO2 吸收线和两条 HDO 吸收线被分离，用于后续的浓

度反演和误差分析。 

4.5.1  误差分析 

图 4.19(a)和(d)分别为 9 月 27 日 06:00 测得的 CO2 和 HDO 距离分辨的浓度

分布，其中 CO2 的浓度有随着距离逐渐升高的趋势，而 HDO 的浓度随着距离

的变化较平稳。随着距离的增加，对应的信噪比降低，因而二者的反演精度在

远距离处均有所降低。图 4.20 展示了该测量时刻 CO2 和 HDO 反演误差随距离

的变化，二者误差变化趋势一致，且与前面预测的理论模型（图 3.13）一致。 

 

图 4.19 浓度及误差分析。 (a)CO2 和 (d)HDO 距离分辨的浓度分

布； (b)CO2 和 (e)HDO 在 2km 位置处与原位仪器的对比； (c)CO2

和 (f)HDO 的对比误差  

CO2 在 1km 处的最小误差约为 1%，在 6km 处的最大误差约为 5.25%；HDO 的

最大和最小误差分别为 12%~47%左右。图 4.19(b)和(e)分别为光学路径 2km 处

反演的 CO2 和 HDO 浓度与原位测量的的结果对比，其中横坐标对应的时间为 9

月 26 日 12:00~28 日 15:00，经统计该位置处的 H2O 和 CO2 的平均反演误差约

为±5.4ppm 和±0.9ppm，对应至环境浓度即为±1.2%和±14.3%。此外，从图中可
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以看出两种气体的昼夜连续变化均与原位测量的变化趋势一致。图 4.19(c)和(f)

分别对应了反演的 CO2 和 HDO 浓度与原位仪器之间的误差统计，对应的误差

分别为 9.6ppm 和 0.7ppm，即 2.1%和 10.6%。 

 

图 4.20 CO2 和 HDO 反演误差随距离变化  

4.5.2  地表浓度与湍流强度的耦合关系 

图 4.21(a)和(b)分别为CO2和HDO在 72小时的测量时间内随距离的三维变

化图。图(a)显示在白天的测量过程中，CO2 的浓度在 1.2~2.5km 以及 4.0~4.5km

附近表现出类似“脚印”的形状，其浓度值低于其他距离处的值，这是因为在测

量的光学路径上对应的这两个距离处有两个公园，公园里的植物在白天进行光

合作用吸收 CO2 并释放出 O2 导致的。除此之外，CO2 和 HDO 的浓度沿着探测

路径均呈现出类似条纹状的波动，这一现象受多种因素影响，如湍流引起的耗

散、大气传输、人类活动或工业生产等。下面将通过在实验路径上放置其它仪

器，用于监测周边的风场及湍流信息，以便于进一步分析 CO2 和 HDO 的浓度

变化。 

在系统所在位置处放置了一台自制的相干多普勒激光雷达 CDWL 主要用

于监测当时的气象条件，图 4.21(c)-(f)分别为 CDWL 测得的载噪比 CNR、风速、

风向以及湍流耗散率 TKEDT 的结果。其中 CNR 表征了平均射频信号功率与平

均噪声功率的比值，可以反映气溶胶的后向散射强度。根据图(c)可以发现在实

验过程中几乎没有来自外部的气溶胶传输，同时也没有气溶胶突然沉降的现象。

另外图(d)和(e)中的观测结果也显示在近地面，风速基本小于 5m/s，风向主要以

东风为主。考虑到在实验地点即中国科学技术大学的东边没有大型工厂，因而

可从相对稳定的风场判断 CO2 和 HDO 的局域浓度几乎不受外来传输的影响。 

同时为了监测大气中的湍流情况，在离地面同样高度处放置了一台闪烁仪

(Kipp & Zonen LAS MKII)，该闪烁仪可测量 900m 路径平均的大气折射率常数

2
nC ，用于表征近地面的湍流强度，其发射和接收端分别位于沿光学路径 1.1km

和 2km 的位置。图(g)为 2km 路径上 CO2 的浓度与闪烁仪测得的近地面 2
nC 的对 
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图 4.21 浓度与湍流的关系。 (a)CO2 和 (b)HDO 的时空浓度分布；

由相干激光雷达观测和反演的 (c)载噪比、 (d)水平风速、 (e)水平

风向和 (f)湍流耗散率； (g)2km 位置处 CO2 浓度与地表大气折射

率常数（纵坐标反转后）的对比， (f)由 HDO 反演的 2km 处相对

湿度与温度（纵坐标反转后）的对比  

比，其中为了便于分析，在画图时对 2
nC 的纵坐标进行了翻转。从图(g)中可以看

出在整个连续观测的过程中，湍流强度在每天早晨的 08:00~12:00 逐渐增强，同

时，CO2 的浓度逐渐耗散。随后湍流强度在每天的下午开始衰减，并且在夜间

一直维持较弱的状态，此时对应的 CO2 浓度开始逐渐积聚。一方面，从图中可

明显看出湍流强度与 CO2 浓度之间存在关联，即在观测期间 CO2 浓度随着 2
nC 的

日周期变化呈现出与之相反的周期性。另一方面，在二者变化的过程中存在一

定的时间延迟，该现象在早晨尤为明显。因而可以认为图(a)和(b)中的浓度在几

千米的距离上（通常是星载仪器的分辨率）表现出的条纹状波动主要是由于边

界层的大气条件变化，尤其是湍流变化引起的。 

图 4.21(h)为测得的 2km 路径上根据 HDO 浓度反演得到的相对湿度 RH 的

分布与 WMT 52 测得的温度对比，其中对温度的纵坐标进行了翻转。一方面，
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RH 和图(g)中 CO2 浓度的昼夜变化趋势保持一致。另一方面，RH 的变化与温度

的变化完全相反，只有在空气中 HDO(可映射至绝对湿度)的含量变化不大时才

会导致这一现象。原因在于当温度升高时，空气中含 HDO 的饱和量增大，因

而致使相对湿度下降，反之相对湿度则上升。相对湿度是根据 HDO 和 H2O 的

自然丰度以及饱和蒸气压的对应关系进行计算的，其中 HDO 和 H2O 的自然丰

度分别为 0.000311 和 0.997317。 

4.6  讨论 

4.6.1  其他气体光谱遥感的可行性讨论 

考虑到实验中扫描激光器的调谐范围为 1530~1620nm，因而可用于探测在

该范围内存在吸收光谱的其他多种大气气体。表 4-2 列举了理论上可被探测的

几种常见气体的光谱参数，其中最优浓度下限表示当这些气体在 2km 内的光学

深度满足前面分析的 OD>0.02 的临界条件。当气体的最优浓度下限大于其在大

气环境中的浓度时可实现较小误差的测量。从表格中可以看出在 1530~1620nm

范围内，CO2 和及 HDO 这两种气体具有满足测量条件的吸收线。对于 CO 而言，

其环境浓度值约为 1.5ppm 左右，但在城市尤其是汽车尾气排放较多的区域浓度

值会达到 70ppm 以上，该值刚好接近于可探测的最优浓度下限，理论上可以被

用来进行光谱分析。此外，其他气体如 C2H2 和 NH3 在环境中的浓度远小于最

优浓度下限，因而只考虑在气体泄漏的情况下进行这两种成分的分析。 

表 4-2 气体吸收线参数  

分子式 
波数 

(cm-1) 

波长 

(nm) 

线强度 cm-1/ 

(molec·cm-2) 

基态能量 

(cm-1) 

环境浓度 

(ppm) 

最优浓度

下限(ppm) 

CO2 6359.967 1572.352 1.808×10-23 106.130 420 55 

H2O 6443.085 1551.867 8.191×10-25 1006.116 18600 1170 

HDO 6360.278 1572.258 2.774×10-22 100.391 6 4.5 

CO 6377.407 1568.035 2.251×10-23 107.642 1.5 70 

C2H2 6574.361 1521.060 1.333×10-20 65.887 1×10-4 0.9 

NH3 6568.307 1522.462 2.571×10-21 85.068 3.6×10-3 0.45 

4.6.2  大气温度遥感的可行性讨论 

由于电子基态中的转动和振动状态分布会随温度变化，因此吸收线强度也

会随气体温度变化。与气体浓度遥感需要选择温度不敏感的吸收线不同，大气

温度的测量需要尽可能选择温度敏感的线，同时还要具备合适的线强度。其中
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温度敏感性与基态能量成正比，因而在选择吸收线时要使基态能量足够高且使

线强度足够强。从表 4-2 中可以看出，H2O 在 1551.867nm 的吸收线强度对应的

光学深度满远大于探测的下限，因而接下来主要讨论其基态能量的值能否满足

温度测量的要求。目前 DIAL 也已广泛被用于大气温度的测量，主要利用的是

O2 在 760nm 附近吸收线的高温度敏感特性。 

表 4-3 用于测温的气体吸收线参数  

分子式 波数(cm-1) 波长(nm) 线强度(cm-1/(molec·cm-2)) 基态能量(cm-1) 

O2 

12977.107 770.5878 0.218×10-25 1608.066 

13161.431 759.7958 0.489×10-25 1420.763 

12999.957 769.2333 1.11×10-25 1248.201 

13012.582 768.4870 2.19×10-25 1083.433 

H2O 6574.361 1551.867 8.191×10-25 1006.116 

表 4-3 列出了几条常用于测温的 O2 以及 H2O 在 1551.867nm 处的吸收线参

数，其中 H2O 的基态能量与 O2 在 768.4870nm 处对应的值相当。为了进一步分

析 H2O 的温度敏感性，图 4.22 对这 H2O 和 O2 以及针对于反演浓度的 CO2 吸收

线的温度敏感性进行了对比。从图中可以看出，H2O 在 1551.867nm 和 O2 在

768.4870nm 处的吸收线温度敏感性远高于 CO2，因而理论上可被用于大气温度

的遥感测量。 

 

图 4.22 (a)多普勒极限和 (b)洛伦兹极限下 H2O 与 O2 温度敏感性

对比。  

4.7  本章小结 

本章在基于第 3 章模拟结果的基础上进行了距离分辨的光谱遥感实验。首
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先根据实验光路图分别介绍了系统的发射模块、频率锁定模块以及接收模块。

其中重点阐述了基于光频梳频率锁定的原理及反馈控制的设计，并通过监测拍

频信号的稳定性验证了频率锁定的效果。 

其次介绍了数据处理流程，并分析了光谱测量的结果。根据 Lorentz 和 Voigt

线型拟合的结果选择误差较小的 Voigt 函数用于后续的光谱拟合，并设置了不

同的频率采样模式对大气 CO2 和 HDO 的光谱进行了探测，分析了不同模式下

的二者反演误差的区别，验证了采样模式针对不同气体探测的可优化性。此外

还在频率锁定和不锁定的情况下对大气光谱进行了遥感，进一步证明了频率锁

定的必要性。同时分别在冬季和夏季进行了光谱遥感的实验，得到了 CO2 和

HDO 的混合光谱在不同季节的区别，该结果与理论计算的光谱形状保持一致。 

最后进行了 72 小时的连续观测实验，通过混合光谱分离并反演得到了 CO2

和 HDO 随时间和距离的三维浓度分布。对二者反演的浓度误差进行了分析，

并与原位测量仪器进行了对比。此外根据现场大气湍流的监测的数据，分析了

气体浓度与湍流强度之间的耦合关系。另外对激光器可扫描范围内其它气体的

吸收线进行了分析，讨论了其它多种气体以及大气温度遥感的可行性。 
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第 5章  总结和展望 

5.1  创新点总结 

论文总结了目前用于大气气体遥感的被动和主动探测技术，分析了不同技

术的原理、发展过程、应用领域及对应的局限性，阐述了本课题的选题背景和

意义。采用调谐范围~100nm 的可调激光器进行宽范围的频率扫描，为实现多种

气体光谱同时探测提供了光源保障。设计了基于光频梳的频率锁定方案，为精

确的光谱遥感提供了频率稳定性的保障。利用超导纳米线单光子探测器在低激

光能量的基础上为实现距离分辨的光谱测量提供了高信噪比保障。通过理论分

析发现在 R16 线（中心波长 1572.335nm）影响 CO2 探测的最大干涉气体并非目

前普遍认为的 H2O，而是其同位素气体 HDO。首次测出并分析了 R16 线在不同

季节下 CO2 和 HDO 的混合光谱形状。开发了一套基于多峰 Voigt 拟合的算法用

于浓度反演，并通过所得的混合光谱首次在 R16 线分离得到了 HDO 的光谱及

对应的浓度。 

论文研究的几个结论如下： 

1. 目前普遍用于大气气体探测的被动遥感技术虽然精度高、系统简单，可

得到气体的光谱信息，但由于缺乏精确控制的光源并依赖于太阳光，故存在一

定的局限性，即不能在夜间观测，受云和气溶胶的影响大，且只能得到气体的

柱浓度分布。 

2. 基于主动遥感的差分吸收激光雷达技术可以实现距离分辨的气体探测，

但这种方法通过出射两个波长不能得到完整的气体光谱形状，因而测量精度有

待提升，且通常情况下一套设备也只能对应一种气体成分的测量。尽管目前已

发展了多种基于多波长的差分吸收激光雷达，但还未能得到自由空间内有距离

分辨率的光谱分布。 

3. 传统用于气体探测的激光雷达要么依赖于地形等硬目标，要么则需要增

大望远镜面积和激光出射能量来提高信噪比。前者会导致失去距离分辨率，而

后者则不利于系统的小型化，并对激光器的要求很高。 

4. 传统用于气体探测的激光雷达的频率是通过包含待测气体的气体腔进

行锁定的。这种锁定方法的缺点在于所使用气体腔的长度一般约为几十米，增

加了系统的复杂程度。 

5. CO2 的 R16 线是 1.5μm 波段最常见的用于大气 CO2 探测的吸收线，目

前普遍认为在该吸收线附近 H2O 为最大的干涉气体，而且在一般情况下这种影

响均被忽略。但经过理论分析表明，此处 HDO 的吸收远强于 H2O 的吸收，且
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不能被忽略。 

6. 在激光雷达遥感气体的过程中，目前的基于所得光谱反演浓度的方法主

要为数据库比对法，即将测量的光谱与一系列包含不同浓度的理论光谱进行比

较，当误差最小时可得到所求的浓度值。但这种方法一般情况下只适用于处理

单种气体的吸收线，对于混合的光谱反演则存在一定的局限性。 

论文的创新点主要有以下几点： 

1. 首次实现了基于单光子探测技术的自由空间分布式光谱遥感技术，通过

使用宽范围的可调谐激光器可实现多种气体光谱的同时探测，同时使用超导纳

米线单光子探测器可提高信噪比，降低对高功率激光器的依赖性，并实现自由

空间内分布式的测量。该技术同时结合了被动探测的精确光谱分析优势和主动

探测的距离分辨的优势，对大气空间中自由分布的气体进行精确的遥感分析具

有重要意义。 

2. 首次利用光频梳对气体探测激光雷达的出射频率进行了精确的锁定

(~0.5MHz)，设计了反馈控制回路并实现了可程序化的频率调谐和锁定过程。在

频率不锁定和锁定的情况下对大气 CO2 的光谱进行了探测和比较，验证了该频

率锁定方法可用于提高反演精度。同时针对 CO2 和 HDO 的优化探测提出了不

同的采样模式，并通过实验验证了采样模式的自适应性。 

3. 首次在不同季节下测出了 R16 线位置处 CO2 和 HDO 的混合光谱，证明

了 HDO 对该吸收线上 CO2 的测量的影响是不可忽略的。结果显示在夏季由于

HDO 浓度升高，对应的吸收强度较强，约为 CO2 吸收强度的 1/5；在冬季其浓

度明显降低，对应的吸收强度约为 CO2 的 1/20，该实验结果与理论模型基本保

持一致。并利用多峰 Voigt 拟合方法对混合光谱进行拟合和分离，首次同时遥

感得到了 R16 线处 CO2 和 HDO 的光谱分布，并根据拟合所得的面积反演出了

对应的浓度信息。通过 72 小时的连续观测实验，得到了 6km 以内以距离分辨

率为 60m，时间分辨率为 10min 的 CO2 和 HDO 的光谱和浓度，并与原位仪器

的结果有较强的一致性，进一步验证了该系统和反演算法的可行性，同时为大

气 H2O 和 HDO 的同位素气体探测开辟了新的途径。 

5.2  未来展望 

论文的后继研究工作主要有以下几点： 

1. 综合自由空间 CO2 光谱探测 Lidar 和大气风场探测 Lidar 在不同天气条

件下实现大区域 CO2 浓度的精确探测，以确定 CO2 排放源及空域之间的传输过

程，进一步研究湍流的传送和植物光合作用对 CO2 空间分布的影响，并进行定

性和定量的分析。 
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2. 针对第 4 章结尾提出的其他气体测量开展相关研究，在本工作的基础上

实现一套系统的多种气体和多功能探测。对背景浓度高的气体如 CO 进行观测，

同时对背景浓度低的气体如 C2H2，NH3 等进行泄漏区域的探测，以提高工业区

安全并加强智慧城市建设。 

3. 进一步提高 SNSPD 的探测性能，从系统集成角度提高激光器出射功率，

实现稳定、精确的三维空间光谱测量。同时深化数据处理以进行大气温度和压

强的测量。 
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