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摘　要　高质量的ＣＯ２ 反演结果有助于准确认知其源汇信息、预测未来气候变化趋势及提升全球碳循环的

理解。基于非线性最小二乘光谱拟合技术，研究地基高分辨率傅里叶变换红外光谱反演环境大气中ＣＯ２ 浓

度的反演产品质量优化方法。借助Ｏ２ 窗口的反演结果，将ＣＯ２ 柱浓度转化为柱平均干空气摩尔分数（ｃｏｌ

ｕｍｎａｖｅｒａｇｅｄｄｒｙａｉｒｍｏｌｅｆｒａｃｔｉｏｎ，犡ＣＯ２），能有效修正系统共有误差；采用一种经验修正模型，能有效修

正与大气质量因子相关的虚假日变化；通过建立一定的红外光谱筛选法则，能有效控制犡ＣＯ２ 反演产品质

量。以一天的典型观测结果为例，对产品质量优化前后的反演结果进行了对比，优化后反演误差减小了

６０％，以正午为中心两边各取一小时计算了犡ＣＯ２ 的反演精度，为０．０７１％（相当于０．２８ｐｐｍ），符合ＴＣ

ＣＯＮ（ｔｏｔａｌｃａｒｂｏｎｃｏｌｕｍｎｏｂｓｅｒｖｉｎｇｎｅｔｗｏｒｋ）规定的＜０．１％精度范围。
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引　言

　　在过去的１００年内，全球平均气温上升了０．７４＋／

－０．１８℃，其中人类活动是造成全球变暖的主要因素。ＣＯ２

作为与人类活动密切相关的最主要温室气体，研究其在大气

强背景下的微量变化，建立起大气ＣＯ２ 浓度波动与气候变化

之间的联系，对精确认知其源汇信息、预测未来气候变化趋

势及提升全球碳循环的理解都具有重要意义［１］。

然而，由于ＣＯ２ 在环境大气中混合较为均匀，其浓度变

化的精确观测对反演技术提出了很高要求［２］。研究对比得

出，以直射太阳光为光源的地基高分辨率傅里叶变换光谱技

术对ＣＯ２ 的反演精度最高。高分辨率傅里叶变换红外光谱反

演大气中ＣＯ２ 浓度主要分成两个过程，即前向模型构建和后

向光谱拟合［３］。为了实现ＣＯ２ 的精确反演，反演过程中需要

对误差源进行精确修正。这些误差包括频率漂移、零点漂

移、仪器线型漂移等仪器参数误差和与光谱线型，先验廓

线，太阳模型等有关的大气模型参数误差［４５］。定期进行仪

器准直校正和严格执行光谱采集规范可以减少上述部分误

差。但有些误差如由谱线缺陷导致的谱线误差或系统固有误

差等，由于其误差来源较多且分析复杂度高，目前尚无法从

理论上一一解决。

本文通过对高分辨率地基傅里叶变换红外光谱的反演结

果进行修正，研究优化ＣＯ２ 反演产品质量的方法，主要包括

以下三个方面：（１）由于柱浓度对地表压力变化很敏感，使

得不同时间不同区域的反演结果无法直接进行比较，通过将

反演的柱浓度转化为柱平均干空气摩尔分数，以相除的方式

抵消共有误差；（２）由于谱线缺陷（如忽略线型混合效应的

光谱线宽）和仪器固有缺陷（如零点漂移、仪器线型的不确定

度）等会导致反演的柱平均干空气摩尔分数呈现出一定的大

气质量因子相关性，运用经验修正模型，修正由于天顶角变

化带来的误差［６］；（３）由于光谱采集过程中，光强的变化或

仪器内部温度的改变均使反演结果造成较大偏差，通过建立

一定的反演产品质量控制法则，优化反演精度。对修正前后



的结果进行了对比，验证了ＣＯ２ 反演产品质量优化方法的可

行性。

１　ＣＯ２柱浓度反演

　　环境大气中ＣＯ２ 柱浓度的反演包括前向大气辐射传输

模型的构建和后向光谱拟合计算两个过程。前向大气辐射传

输模型的构建过程中，离散吸收光谱可表示如下
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式中，狑０犽，犼为第犽种气体在第犼层大气（这里考虑的大气范

围为０～７０ｋｍ，共分为７１层，每层间隔为１ｋｍ）的先验体积

混合比（ｖｏｌｕｍｅｍｉｘｉｎｇｒａｔｉｏ，ＶＭＲ）。犮犽 为第犽种气体先验

ＶＭＲ的定标系数。犚犾，犽，犼和犉犾，犽，犼分别为第犽种气体的第犾

条吸收线在第犼层大气的吸收强度和标准化线型函数。狏犽，犼

和狊犼 分别是第ｋ种气体在第ｊ层大气的中心波数和辐射传输

路径长度［７］。结合前向模型，得到
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式中，狔
犮
犻 为前向模型犉（珗狓）的第犻个元素，也称为计算光谱，

狔犻
ｔｏｐ
为大气顶层光谱，犆为连续吸收体水平值，犛为连续吸收

体倾斜值，δ为频率漂移，ν０ 为所选光谱窗口的中心频率，

犐犔犛（ν犻，δ）表示仪器线型函数，狕ｏｆｆｓｅｔ表示光谱零点水平位移。

后向光谱拟合计算由ＴＣＣＯＮ通用的非线性最小二乘拟

合算法ＧＦＩＴ实现。ＧＦＩＴ通过多次迭代使测量光谱珗狔
犕 与计

算光谱珗狔
犆 的均方根百分比残差％ＲＭＳ最小，实现光谱拟

合，计算出状态向量珗狓中的元素值，包括每种气体所在光谱

窗口的定标因子，连续水平值，连续倾斜值，频率漂移及零

点水平位移。百分比残差％ＲＭＳ的定义如下
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其中，狆为每一大气层的气压参数，犵（φ，狆）为与维度相关的

加速度，犿ｄｒｙ为干空气平均分子质量，犘狊 为地表气压
［８］。

２　实验装置

　　实验装置如图１所示，仪器主要由太阳追踪仪、高分辨

率傅里叶变换光谱仪、微型气象站及计算机组成。其中高分

辨率傅里叶变换光谱仪和太阳追踪仪分别采用的是Ｂｒｕｋｅｒ

Ｏｐｔｉｃｓ公司的ＩＦＳ１２５ＨＲ和ＳｏｌａｒＴｒａｃｋｅｒＡ５４７。整套系统

安装在合肥市西郊科学岛中国科学院安徽光学精密机械研究

所外场实验综合观测场，经度：１１７．１７０００°Ｅ，纬度：３１．９０４

００°Ｎ。光谱采集过程中，采用ＫＢｒ分束器和液氮制冷的ＩｎＳｂ

探测器，分辨率设置为０．０２ｃｍ－１，探测器前加衰减片，避免

光强饱和。有关光谱采集流程、实验装置其他部分的详细描

述详见文献［９］。

图１　直射太阳光反演大气犆犗２ 浓度的实验装置图

犉犻犵１　犇犻犪犵狉犪犿狅犳狋犺犲犱犻狉犲犮狋狊狌狀狊狆犲犮狋狉犪

犮狅犾犾犲犮狋犻狅狀犫狔犐犉犛１２５犎犚

３　拟合结果修正

　　基于反演理论和实验结果分析，统计的主要误差来源如

表１所示。其中，实验所用的太阳追踪仪具有Ｃａｍｔｒａｃｋｅｒ功

能，能精确计算出太阳位置并自动追踪，跟踪精度＜０．０１°，

能够显著降低太阳追踪误差［１０１３］。另外，定期采用低压 ＨＣｌ

（５ｈＰａ）校准池监测仪器函数，分析调制效率和相位差、零点

漂移等，以确保高分辨率光谱仪具有良好的准直，能降低仪

器线型函数误差［１４］。为了进一步提高反演产品质量，精确分

辨出ＣＯ２ 在大气强背景下的浓度变化，针对其他反演误差来

源，从消除系统共有误差、修正大气质量因子相关性、控制

反演产品质量三方面对反演结果进行了整体修正，具体方法

如下。

表１　高分辨率傅里叶变换光谱反演主要误差来源

犜犪犫犾犲１　犕犪犻狀犲狉狉狅狉狊狅狌狉犮犲狊犳狅狉犺犻犵犺狉犲狊狅犾狌狋犻狅狀
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３１　系统共有误差修正

通过将ＣＯ２ 柱浓度转化为柱平均干空气摩尔分数犡ＣＯ２

的方法修正系统共有误差，犡ＣＯ２ 定义为
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　　干空气柱浓度的计算通过同时反演的Ｏ２ 柱浓度为参考

推导得出：由于Ｏ２ 在大气中的含量变化较小，且混合均匀，

可近似为常量０．２０９５，因此干空气柱浓度可通过式（６）计算

得出［１５］

ｔｏｔａｌｄｒｙｃｏｌｕｍｎ＝
ｃｏｌｕｍｎＯ

２

０．２０９５
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　　联合式（５）和式（６），即可将反演的ＣＯ２ 柱浓度转化为柱

平均干空气摩尔分数犡ＣＯ２。同时采用６２２０和６３３９ｃｍ
－１

两个窗口进行ＣＯ２ 反演，最终结果取两个窗口的平均值，采

用７８８５ｃｍ－１窗口反演 Ｏ２，用于将 ＣＯ２ 柱浓度转化为

犡ＣＯ２，每个窗口的详细信息如表２所示。采用犡ＣＯ２ 研究

大气中ＣＯ２ 的时间变化规律，一方面，无需校正表面压力和

水汽变化对结果的影响；另一方面，通过采用同条光谱不同

窗口反演结果相除的犡ＣＯ２ 计算方法，可以减少ＣＯ２ 和Ｏ２

柱浓度之间的系统共有误差（例如太阳跟踪仪指向误差，仪

器零点漂移等系统误差）［１６］。图２和图３分别为共有误差修

正前后的反演结果对比，反演误差明显降低。修正前，反演

误差＞０．５％，修正后，反演误差绝大多数＜０．５％。

表２　犆犗２ 拟合窗口参数

犜犪犫犾犲２　犠犻狀犱狅狑狊狊犲狋狋犻狀犵狊犳狅狉犆犗２狉犲狋狉犻犲狏犪犾

序号 窗口／ｃｍ－１ 窗口宽度／ｃｍ－１ 拟合气体

１ ６２２０ ８０ ＣＯ２，ＣＨ４，Ｈ２Ｏ，ＨＤＯ

２ ６３３９ ８５ ＣＯ２，ＨＤＯ，Ｈ２Ｏ

３ ７８８５ １１６ Ｏ２，０Ｏ２，ＣＯ２，Ｈ２Ｏ，ＨＦ

图２　２０１４年１０月６日至２０１４年１２月４日

犆犗２犞犆犇时间变化序列

犉犻犵２　犆犗２犞犆犇狋犻犿犲狊犲狉犻犲狊狉犪狀犵犻狀犵犳狉狅犿犗犮狋狅犫犲狉６，

２０１４狋狅４犇犲犮犲犿犫犲狉２０１４

３２　大气质量因子相关性修正

基于太阳追踪系统的观测结果一般都存在大气质量因子

相关性，这种相关性会导致中午的反演结果与日出或日落不

同。如果不加以修正，即使没有产生犡ＣＯ２ 日变化的物理源

（如没有ＣＯ２ 排放源或是没有植被生长的季节），也会使反演

结果呈现一定的日变化［１７］。由于天顶角随季节和纬度变化，

图３　２０１４年１０月６日至２０１４年１２月４日

犡犆犗２ 时间变化序列

犉犻犵３　犡犆犗２狋犻犿犲狊犲狉犻犲狊狉犪狀犵犻狀犵犳狉狅犿犗犮狋狅犫犲狉６，

２０１４狋狅４犇犲犮犲犿犫犲狉２０１４

大气质量因子相关性产生的犡ＣＯ２ 日变化误差会引入到季节

循环结果分析中，导致犡ＣＯ２ 呈现虚假的纬度变化。例如，

对犡ＣＯ２ 季节循环变化较小的南半球而言，季节循环变化很

容易被大气质量因子相关性产生的日变化覆盖，造成虚假的

纬度变化。

　　造成大气质量因子相关性的因素很多，理论上可对每个

因素进行逐一修正，但实现过程过于繁琐和耗时。本文采用

一种经验修正模型，同时对所有相关因素进行修正，修正方

法如下：对给定的日观测值，首先利用同时反演的ＣＯ观测

值扣除合肥地区的ＣＯ２ 城市排放量
［１８］，再以正午时间为对

称中心，假定任何中心对称的变化为虚假变化，任何非中心

对称变化为真实变化。用三个量来表示反演的犡ＣＯ２ 值，即

常量值（正午值）、相对于正午的非对称值和对称值。这三个

量的振幅可由式（７）所示最小二乘法拟合得出

χ
２
＝∑

犻

狔犻－^狔－α．ＡＤＢＦ（狋犻）－β．ＳＤＢＦ（θ犻）

ε（ ）
犻

２

（７）

ＡＤＢＦ（狋犻）＝ｓｉｎ（２π（狋犻－狋ｎｏｏｎ）） （８）

ＳＤＢＦ（θ犻）＝ （（θ犻＋１３）／（９０＋１３））
３
－

（（４５＋１３）／（９０＋１３））３ （９）

其中，^狔为正午犡ＣＯ２ 值，α为非对称日基函数 ＡＤＢＦ（ａｎｔｉ

ｓｙｍｍｅｔｒｉｃｄｉｕｒｎａｌｂａｓｉｓｆｕｎｃｔｉｏｎ）系数，β是对称日基函数

ＳＤＢＦ（ｓｙｍｍｅｔｒｉｃｄｉｕｒｎａｌｂａｓｉｓｆｕｎｃｔｉｏｎ）系数，狔犻和ε犻分别为

第犻个犡ＣＯ２ 反演值和反演不确定度。那么，犡ＣＯ２ 的大气

质量因子相关性可由式（１０）加以修正

犡ＣＯ２修正 ＝
犡ＣＯ２

１＋β．ＳＤＢＦ（θ犻）／犡ＣＯ２
（１０）

　　由式（８）和（９）计算得到的２０１４年１０月—１１月间的部

分大气质量因子相关性修正系数ＡＤＣＦ（ａｉｒｍａｓｓｄｅｐｅｎｄｅｎｃｅ

ｃｏｒｒｅｃｔｉｏｎｆａｃｔｏｒ）如表３所示。以２０１４年１０月１４日犡ＣＯ２

的日变化为例，大气质量因子相关性修正前后对比如图４、

图５所示，修正前，犡ＣＯ２ 反演误差＞０．５％，犡ＣＯ２ 约３９２

ｐｐｍ，波动振幅约１．５ｐｐｍ，修正后，反演误差～０．２％，

犡ＣＯ２ 约３９６ｐｐｍ，波动振幅约０．８ｐｐｍ。有效修正了由大气

质量因子相关性导致的虚假日变化。
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表３　２０１４年１０月—１１月间所采用的部分

大气质量因子相关性修正系数

犜犪犫犾犲３　犘犪狉狋狅犳狋犺犲犪犻狉犿犪狊狊犱犲狆犲狀犱犲狀犮犲犮狅狉狉犲犮狋犻狅狀犳犪犮狋狅狉

犪犱狅狆狋犲犱犱狌狉犻狀犵犗犮狋狅犫犲狉狋狅犖狅狏犲犿犫犲狉２０１４

气体 ＡＤＢＦ ＳＤＢＦ

犡ＣＯ２ －０．００６８ ０．００５０

犡ＣＯ －０．０４８３ ０．１０００

犡Ｈ２Ｏ －０．００００ ０．００００

图４　大气质量相关效应的修正前２０１４年

１０月１４日犡犆犗２ 日变化时间序列

犉犻犵４　犡犆犗２狋犻犿犲狊犲狉犻犲狊狅狀１４犗犮狋狅犫犲狉２０１４

犫犲犳狅狉犲犪犻狉犿犪狊狊犱犲狆犲狀犱犲狀犮犲犮狅狉狉犲犮狋犻狅狀

图５大气质量相关效应的修正后２０１４年１０月

１４日犡犆犗２ 日变化时间序列

犉犻犵５　犡犆犗２狋犻犿犲狊犲狉犻犲狊狅狀１４犗犮狋狅犫犲狉２０１４犪犳狋犲狉

犪犻狉犿犪狊狊犱犲狆犲狀犱犲狀犮犲犮狅狉狉犲犮狋犻狅狀

３３　反演产品质量控制

对保存的所有测量光谱，通过建立一定的红外光谱筛选

法则去掉受云层、气溶胶等影响严重或拟合效果较差的光

谱，以控制ＸＣＯ２ 的反演精度。所述红外光谱筛选法则建立

的依据为一条测量光谱是否低于一定的观测场景阈值、测量

光强阈值、拟合残差阈值、太阳天顶角阈值等等，对于低于

上述阈值的所有测量光谱都将被剔除。根据本站点的实际光

谱质量并结合ＴＣＣＯＮ的数据质量要求建立的光谱筛选法则

如下：

（１）ＣＯ２ 两个拟合窗口内拟合残差（测量光谱与拟合计

算光谱之差）的平方根必须＜０．５％。图６和图７分别为满足

该筛选法则的６２２０和６３３９ｃｍ－１窗口的ＣＯ２ 光谱拟合示

例，拟合残差分别为０．２５４０％和０．２４５９％。

图６　２０１４年１０月８日犆犗２ 光谱拟合窗口６２２０犮犿
－１波段，

拟合残差为０２５４０％

犉犻犵６　犆犗２狊狆犲犮狋狉犪犾犳犻狋狋犻狀犵狑犻狋犺犻狀６２２０犮犿
－１ 狑犻狀犱狅狑，狋犺犲

狊狆犲犮狋狉狌犿狑犪狊狉犲犮狅狉犱犲犱狅狀８犗犮狋狅犫犲狉２０１４犪狀犱狋犺犲犚犕犛

狅犳狋犺犲狉犲狊犻犱狌犪犾狊狑犪狊０２５４０％

图７　２０１４年１０月８日犆犗２ 光谱拟合窗口６３３９犮犿
－１波段，

拟合残差为０２４５９％

犉犻犵７　犆犗２狊狆犲犮狋狉犪犾犳犻狋狋犻狀犵狑犻狋犺犻狀６３３９犮犿
－１ 狑犻狀犱狅狑，狋犺犲

狊狆犲犮狋狉狌犿狑犪狊狉犲犮狅狉犱犲犱狅狀８犗犮狋狅犫犲狉２０１４犪狀犱狋犺犲犚犕犛

狅犳狋犺犲狉犲狊犻犱狌犪犾狊狑犪狊０２４５９％

　　（２）用来计算犡ＣＯ２ 的Ｏ２ 拟合窗口的拟合残差必须小

于０．５％，反演的廓线定标系数范围必须位于０．９６～１．０４之

间，超出该范围的光谱拟合结果将被剔除。图８为满足该筛

选法则的７９００ｃｍ－１窗口的Ｏ２ 光谱拟合示例，拟合残差为

０．３１７１％。

　　（３）由于高分辨率傅里叶变换光谱仪内部温度过高和过

低都会对反演误差产生较大影响，故将温度有效变化范围设

置在２５．０～３５℃之间。超过上述范围记录的光谱均视作无

效光谱，予以剔除。

（４）观测场景没有被云层或其他不透明物体覆盖，并且

没有受到严重的气溶胶或雾霾污染，光谱采集期间未受外界

震动源干扰且光强不能发生突变，剔除光谱采集期间干涉图

波动振幅大于５％的单条光谱。
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（５）光谱采集期间保存相应的近地面温、压、湿参数，

剔除缺乏实时温、压、湿参数的单条光谱；

（６）测量光谱的太阳天顶角必须小于８２°，因为目前所

用大气质量因子相关性修正经验模型仅适用于天顶角不太大

的情况。对于天顶角＞８２°的测量光谱，会引入较大修正误

差，造成不同纬度和季节的反演结果呈现虚假变化。例如，

天顶角为８０°时的修正误差比２０°时大１％左右
［１９］。

图８　２０１４年１０月８日７９００犮犿
－１窗口犗２

光谱拟合示例，拟合残差为０３１７１％

犉犻犵８　犗２狊狆犲犮狋狉犪犾犳犻狋狋犻狀犵狑犻狋犺犻狀７９００犮犿
－１狑犻狀犱狅狑，狋犺犲狊狆犲犮

狋狉狌犿狑犪狊狉犲犮狅狉犱犲犱狅狀８犗犮狋狅犫犲狉２０１４犪狀犱狋犺犲犚犕犛狅犳

狋犺犲狉犲狊犻犱狌犪犾狊狑犪狊０３１７１％

４　修正前后对比

　　选择太阳有足够光强且天气晴朗无云的一天光谱，对上

述三种修正前后的反演结果进行了对比，并根据ＴＣＣＯＮ采

用的反演精度定义对修正前后的反演精度进行了对比。图９

为修正前２０１４年１０月８日的ＣＯ２ 柱浓度日变化时间序列，

图１０为经过上述三种修正之后的犡ＣＯ２ 日变化时间序列。

以正午时间为中心各取一小时计算修正前后的反演精度，统

计结果如表４所示。虽然修正前的反演结果也较理想，反演

误差～０．５％，反演精度～０．３３％，能分辨微小的ＣＯ２ 柱浓

度日变化趋势。但修正后的反演结果得到了进一步优化，反

演误差减少至～０．２％，反演精度优化至～０．０７％，犡ＣＯ２ 反

演产品质量得到了明显提升。

表４　修正前后对同一天测量光谱的拟合结果对比

犜犪犫犾犲４　犛狆犲犮狋狉犪犳犻狋狋犻狀犵狉犲狊狌犾狋狊犮狅狀狋狉犪狊狋

犫犲犳狅狉犲犪狀犱犪犳狋犲狉犮狅狉狉犲犮狋犻狅狀狊

反演误差／％ 反演精度／％

修正前 ～０．５ ０．３３０

修正后 ～０．２ ０．０７１

５　结　论

　　为了观测ＣＯ２ 在大气强背景下的微小变化，需要实现

图９　修正前，２０１４年１０月８日犆犗２ 柱浓度日变化时间序

列，反演误差均大于０５％

犉犻犵９　犅犲犳狅狉犲犮狅狉狉犲犮狋犻狅狀狊，犆犗２犞犆犇狋犻犿犲狊犲狉犻犲狊狉犪狀犵犻狀犵狅狀８

犗犮狋狅犫犲狉２０１４狑犻狋犺狋犺犲犳犻狋狋犻狀犵犲狉狉狅狉犵狉犲犪狋犲狉狋犺犪狀０５％

图１０　修正后，２０１４年１０月８日犡犆犗２ 日变化时间序列，

反演误差均小于０２％

犉犻犵１０　犃犳狋犲狉犮狅狉狉犲犮狋犻狅狀狊，犡犆犗２狋犻犿犲狊犲狉犻犲狊狉犪狀犵犻狀犵狅狀８犗犮

狋狅犫犲狉２０１４狑犻狋犺狋犺犲犳犻狋狋犻狀犵犲狉狉狅狉犾犲狊狊狋犺犪狀０２％

ＣＯ２ 浓度的高精度反演。基于地基高分辨率傅里叶变换红外

光谱技术，从修正系统共有误差、修正反演结果的大气质量

因子相关性和反演产品质量控制三方面研究了环境大气中

ＣＯ２ 浓度的反演产品质量优化方法。以同时反演的Ｏ２ 柱浓

度为参考，将ＣＯ２ 柱浓度转化为干空气摩尔分数犡ＣＯ２，有

效修正了太阳跟踪仪指向误差、仪器零点漂移等系统共有误

差；采用一种经验修正模型，引入对称和非对称修正系数有

效地修正了与大气质量因子相关的虚假日变化；通过建立一

定的红外光谱筛选法则，剔除了受云层、气溶胶等影响严重

或拟合效果较差的光谱，有效控制了犡ＣＯ２ 反演产品的质

量。将反演产品质量优化方法应用于实际反演结果，犡ＣＯ２

反演质量得到了明显改善。

致谢：本研究所用ＧＦＩＴ反演算法源代码由ＣａｌｔｅｃｈＪＰＬ

实验室提供，感谢不莱梅大学环境物理研究所ＴＣＣＯＮ团队

对光谱反演提供的帮助。
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