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连续波腔衰荡吸收光谱技术中的模式匹配研究
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摘要 对比了波长调制和腔长调制两种方式实现模式匹配的性能特点,通过测量空腔衰荡时间并进行 Allan方差

分析,得到两种调制方式的衰荡时间分别为(5.239±0.077)
 

μs和(5.252±0.058)
 

μs,该系统的吸收系数检测限为

10-10 量级。对于甲烷气体浓度,通过步进式改变入射激光的波长,描绘了甲烷气体的吸收谱线,其检测限可达

10-9 量级。利用波长调制和腔长调制方式得到环境中甲烷气体的浓度分别为1.868×10-6 和1.870×10-6。实

验结果表明,虽然波长调制和腔长调制均能实现模式匹配,完成痕量甲烷气体的测量,但是通过对比可知:腔长调

制方式具有更高的测量精度和更低的浓度检测限;波长调制方式发挥了可调谐激光器的优势,结构相对简单,无需

压电陶瓷等附加的机械结构。因此,在实际应用中可根据需求在测量性能和装置复杂度及成本之间进行取舍。
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1 引  言

甲烷(CH4)气体作为温室气体的一种,其温室

效应要比二氧化碳(CO2)高25倍[1]。2018年,美
国能源部劳伦斯伯克利国家实验室的研究人员利用

俄克拉何马州南大平原观测站10年来获得的对地

球大气的综合观测数据,首次直接证明了甲烷导致

的地球表面温室效应不断增强。研究人员称,21世

纪初大气中甲烷气体的浓度基本不变,温室效应也

遵循同样的规律;但从2007年开始,甲烷浓度开始

上升,同时温室效应也逐渐增强[2]。因此,对大气环

境中甲烷气体的浓度监测和时空变化规律的分析对

人类认识自然、保护生态环境有着重大的意义[3]。
全球有许多大气监测站对甲烷同位素进行长期监

测,为进一步了解大气甲烷源和汇的相对强度及其

变化规律提供了有力的证据[4]。腔衰荡光谱技术在

测量大气痕量气体浓度和同位素方面显著优于传统

的吸收光谱检测技术,已被广泛用于气体吸收光谱

的测量。
连续光腔衰荡光谱技术是在Gotti等[5]的研究

基础上发展起来并逐渐成熟,因具有较高的灵敏度

和探测精度,成为检测镜片反射率[6]和痕量气体等

的关键技术。为了提高入射激光频率与腔模式的匹

配效率,Gotti等在一面腔镜上增加压电陶瓷对腔长

进行周期性扫描,解决了之前实验中模式随机匹配

的问题,使得模式匹配成为可控量。连续波激光器,
如可调谐半导体(DFB)激光器作为光源,因其具有

窄线宽的特点,即使在光腔腔长较长的情况下,也能

保证腔内的基模振荡,同时增大了透射光强度,提高

了衰荡信号的信噪比。而DFB激光器具有可调谐

的特性,除了上述的腔长调制[7]方式外,还可以通过

调谐激光器的频率来实现模式匹配,即波长调制或
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频率调制方式[8]。目前,这两种调制方式的腔衰荡

系统已被广泛应用到大气环境[9-11]、自然示踪[12]、工
业生产[12-13]和医疗[14]等重要领域。De等[15]基于外

腔量子级联激光器(EC-QCL)研制出一种高分辨率

的腔长调制腔衰荡系统,用于一氧化氮(NO)的超

灵敏检测。Cui等[16]采用连续波分布反馈量子级联

激光器作为发射光源,结合腔衰荡光谱技术与波长

调制技术实现了 NO 浓度的测量,检测极限达到

450×10-9。Li等[17]研制了226
 

nm附近紫外区域

用于检测呼吸气体中异戊二烯的腔衰荡光谱系统,
实现了在线、近实时、高灵敏度分析。

上述两种调制方式都能使激光光束在光腔内形

成稳定的谐振,实现激光与光腔的最佳模式匹配,实
现透射光强度最大化。当透射光强度达到设定阈值

时[18],利用电光调制器或声光调制器迅速切断入射

光,产生衰荡事件,并利用光电探测器测量衰荡信号

的变化趋势。该技术不是直接测量光强的减少量,
而是基于衰荡信号的变化趋势分析光信号的衰减时

间。衰荡时间取决于腔镜反射率和腔内介质浓度,
因此对输入光的强度波动不敏感。实际应用中,为
了提高波长调制和腔长调制方式的模式匹配效率,
需要根据光腔的自由光谱范围(FSR;LFSR),合理选

择调制方式,同时综合考虑波长调制的幅度以及腔

长扫描的范围,分别对波长调谐范围、腔长扫描范围

和光腔的FSR的关系进行实验分析,寻找适合本衰

荡测量系统的最佳调制范围。
虽然上述两种匹配方式都被应用到实际测量研

究中,但是前人的研究中并未对其进行比较和分析,
仅仅是选择了其中一种匹配方式。为了对腔衰荡光

谱的匹配方式有更深入的了解,本文根据环境大气

中CH4 的测量需要,搭建了腔衰荡光谱测量系统。
在此基础上,分别采用波长调制和腔长调制方式实

现激光频率与谐振腔模式的匹配,并通过测量模式

匹配下的空腔衰荡时间比较分析了两种调制方式的

优缺点。最后,以环境中的CH4 气体为测量对象,
通过扫描其在1653.72

 

nm处的吸收谱线的衰荡时

间描绘吸收谱线,进一步验证了所提系统用于痕量

气体浓度测量的可行性,为某些超低浓度气体及同

位素气体的测量提供参考。

2 基本原理

光腔衰荡光谱技术的测量原理是基于直接吸收

的Lambert-Beer定律[19],入射光强为I0 的光束经

过由一对高反镜组成的光腔,其反射率R>99.99%,

光腔损耗小于10-4。当极少量的光束进入光腔并

在腔内往返多次,切断持续进入腔内的激光产生衰

荡事件,测量切断激光之后腔内存在的光能量衰减

时间τ。测量透射光强I(t)随时间的衰减情况,当
腔内没有吸收介质时,表达式为

I(t)=I0exp(-t/τ0), (1)
式中:τ0 为无吸收介质时光强衰减到1/e的时间;t
为时间变量。τ0 为时间常数,与反射率R 和光腔长

度L 有关,表达式为

τ0=
L

c(1-R)
, (2)

式中:c为光速。当光腔内存在一定吸收介质时,介
质吸收损耗为α,衰荡时间可表示为

τ=
L

c(1-R+αL)
。 (3)

可以看出,腔内吸收介质含量越高,损耗α 越大,衰
荡时间τ越小。通过测量有、无吸收介质时的衰荡

曲线得到衰荡时间,进而得到有吸收介质的吸收

系数:

α=
1
c
1
τ -

1
τ0  。 (4)

由此,进一步通过介质吸收系数得到吸收介质的浓

度等信息。
利用吸收系数与衰荡时间的关系,通过微分运

算得到吸收系数测量的探测极限为

Δαmin=
Δτ
cτ20
, (5)

式中:Δτ为系统可分辨的最小衰荡时间。因此,提
高系统的空腔衰荡时间和减小系统能够测量的最小

衰荡时间都能有效地提高系统的探测极限。

3 实验装置及步骤

3.1 实验装置

实验搭建的连续腔衰荡光谱测量系统如图1所

示,主要包括光路部分、电路控制部分和数据采集处

理部分。光路部分包括激光器、匹配透镜、谐振腔、
探测器等。电路控制部分包括信号放大、阈值比较、
触发信号控制和声光调制器(AOM)驱动等模块。
数据采集处理部分主要由计算机、波长计、采集卡等

构成。DFB激光器发出的光经1∶9分束器分成两

束,其中10%部分用于波长计测量波长,90%部分

用于系统测量实验。用于衰荡实验的光经光隔离

器、AOM、光纤准直器进入由两面高反镜组成的谐

振腔,光束在谐振腔内实现多次反射,从镜片出射
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图1 连续波腔衰荡实验装置示意图(橙色虚线:光纤连接;蓝色实线:电线连接)
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的透射光先经透镜耦合至光电探测器,再经信号放

大器和采集卡实现信号放大和采集。实际实验中,
通过波长或腔长调制方式实现模式匹配,此时透

射光强度达到极大值,通过阈值比较产生触发信

号,触发信号同时触发 AOM 和采集卡,AOM 切

断光源,同时采集卡采集光衰荡信号。最后由计

算机对衰荡信号进行e指数拟合实现衰荡时间测

量,同时读取波长计记录的激光波长。上述系统

的具体参数说明如下:尾纤输出DFB激光器的中

心输出波长为1653.72
 

nm,输出功率为10
 

mW,线
宽约3

 

MHz,具有连续可调谐的特性;隔离器的作

用在于防止激光到达高反镜时过强的反射光损坏激

光器;AOM用于在达到阈值时切断连续光产生衰

荡信号;准直器的作用是对发散光进行准直,实现激

光器输出光与谐振腔的模式匹配,方便光束进入;构
成谐振腔的两面高反镜型号相同,其曲率半径均为

1
 

m,反射率为99.99%,设计衰荡腔的腔长为0.5
 

m。

3.2 波长调制模式匹配

实验中使用的衰荡腔为两个凹面反射镜组成的

直腔结构,满足一般稳定腔的谐振条件。根据多光

束干涉原理,衰荡腔的透射谱为分立的谱线(即谐振

腔的纵模),谱线的中心波长(频率)满足驻波条件

(L=nλ/2),谱 线 的 频 率 间 隔 为FSR[LFSR=

c/(2L)]。要获得光腔衰荡光谱,入射光的波长需

要满足衰荡腔的驻波条件,即实现入射光与谐振腔

纵模匹配。此时可通过调制波长,使波长与衰荡腔

的一个纵模进行匹配,即通过波长调制实现模式匹

配;也可通过改变腔长,调整谐振腔的纵模与入射光

波长进行匹配,即通过腔长调制实现模式匹配。
计算得到的腔衰荡系统FSR为300

 

MHz,远大

于实验中使用的DFB激光器线宽(~3
 

MHz),如
图2(a)所示,因此激光器不会主动与衰荡腔发生

共振。
为了在实验中实现共振,对该系统使用两种调

制方式进行模式匹配,即波长调制和腔长调制。如

图2(a)所示,在波长调制腔衰荡光谱技术中,入射

激光频率ν1 很大概率落在两个纵模νq 和νq-1 之

间,要想让ν1 与νq 实现匹配,可通过在入射光频率

上加一个小幅度的三角波调制来实现激光频率的小

范围调节。激光频率从ν1 变化到ν'1的过程中即可

与光腔中的模式νq 匹配,使得每个扫描周期均能

测到衰荡信号,从而提高了匹配效率。当用波长

调制方式对多个频率(ν1、ν2、ν3、ν4、ν5 等)进行测

量时,可在步进改变入射光频率的同时增加三角

波调制,方案如图2(b)所示,由此完成气体吸收光

谱扫描。

图2 波长调制。(a)激光频率与腔模式匹配;(b)频率扫描示意图

Fig 
 

2 Wavelength
 

modulation 
 

 a 
 

Matching
 

between
 

laser
 

frequency
 

and
 

cavity
 

modes 
 

 b 
 

schematic
 

of
 

frequency
 

scanning
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  波长调制方式中由于光腔的腔长固定,系统不

需要使用腔长调节装置,通过调谐激光波长即可实

现激光与光腔之间的匹配,因此结构相对简单、成本

较低。系统的光谱扫描分辨率由光腔的纵模间隔决

定,使得系统的光谱扫描定标容易且准确。因此,保
证光腔稳定、腔体不受外界振动的干扰,能够有效地

提高波长调制方式的测量精度。

3.3 腔长调制模式匹配

在腔长调制腔衰荡光谱技术中,如图3(a)所
示,将压电陶瓷(PZT)与一面高反镜粘在一起,通过

PZT在轴向的周期性移动带动腔长产生变化,腔长

的变化距离为ΔL。如图3(b)所示,入射激光频率

为ν1,为了使激光频率匹配腔模式νq,调节腔长使

纵模频率νq 向ν'q移动,使其在变化过程中与入射光

频率产生共振。根据干涉理论在光腔中形成驻波的

条件,当腔长在空间距离上改变半波长时,即对应一

个FSR的频率间隔。采用腔长调制方式测量某一

气体吸收谱线时,只需要调制驱动激光器的直流量

来改变测量频率的位置,即如图3(c)所示的扫描情

况,测量每个频率下的衰荡时间,得到吸收光谱。

图3 腔长调制示意图。(a)装置示意图;(b)腔模式与激光频率匹配;(c)频率扫描示意图

Fig 
 

3 Schematic
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  由于引入了PZT的调节装置,腔长调制方式的

系统成本增加了,但系统的光谱分辨率是由激光器

电流的最小调谐量决定的。因此,在需要测量的系

统中可以通过提高激光器的电流控制精度,或者选

择更窄线宽的激光器,使系统的测量分辨率得到显

著提高。

4 结果分析

4.1 波长调制的电压扫描幅度

在波长调制腔衰荡光谱系统中,DFB激光器输

出的连续光能够被快速扫描,在进行衰荡时间测量

时保持腔长不变,扫描激光器中心频率随时间变化。
在波长调制方案中,扫描幅度的大小直接关系到

模式匹配的效率和准确率。在实际测量中光腔结

构易受到外界因素的影响,导致激光频率与腔模

式发生“误匹配”,即激光频率匹配到除基模外的

其他高阶模式。根据频率间隔-波长-电压的对应

关系(10-3
 

nm/3.66
 

mV),计算得到该测量系统中

一个FSR对应的电压扫描范围为10
 

mV。实验中,
首先固定扫描频率为70

 

Hz,根据一个FSR对应的

电压值,设置3个有代表性的扫描范围进行比较,分

别为10
 

mV、15
 

mV和20
 

mV,实时测量3个扫描

幅度下的衰荡时间变化,在参数固定的情况下分别

采集上述3个扫描范围的1000次衰荡时间,实验结

果如图4所示。同时,根据FSR的电压值,选定了

不同FSR的扫描范围进行实验分析,测量结果如

表1所示。通过测量不同扫描幅度下的衰荡时间,
选择适合本实验系统的最佳扫描范围。

图4 电压扫描幅度为10,15,20
 

mV时的空腔衰荡时间τ0
Fig 

 

4 Cavity
 

ring-down
 

time
 

τ0 with
 

voltage
 

scanning
 

amplitude
 

of
 

10 
 

15 
 

20
 

mV
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表1 不同扫描幅度下的衰荡时间(波长调制)

Table
 

1 Ring-down
 

time
 

with
 

different
 

scanning
 

amplitudes
   

 

(wavelength
 

modulation)

Scanning
 

amplitude
 

/mV

Ring-down
 

time
 

τ0 /μs
Standard

 

deviation
 

/μs

9 5.208 0.065

10 5.197 0.087

12 5.223 0.087

15 5.253 0.053

17 5.063 0.122

20 5.103 0.150

从图4可以看到,当电压扫描范围刚好等于一

个FSR的宽度(10
 

mV)时,τ0=5.197
 

μs,测量标准

差为0.087
 

μs,这是因为光腔不稳定和激光频率漂

移导致激光频率与模式匹配效率降低,测量得到的

衰荡时间偏小,误差较大。将扫描范围设置为大于

一个FSR但小于两个FSR的宽度(15
 

mV)时τ0=
5.253

 

μs,该测量值与理论值(5.4
 

μs)更为接近,且
测量标准差只有0.053

 

μs,测量稳定性提高了。将

扫描范围增大到2倍FSR的宽度(20
 

mV)时,“误
匹配”增加,损耗增大,测量时间减小,平均后τ0=
5.103

 

μs,测量标准差高达0.150
 

μs。因此在实验

中,为了保证测量衰荡时间的相对准确,在波长调制

方式测量中将扫描范围设置为15
 

mV,既能保证较

高的匹配效率,又能相对减少“误匹配”发生。

4.2 腔长调制的PZT扫描幅度

在腔长调制腔衰荡系统中,当入射光频率不变

时,PZT外接高压三角波信号扫描腔长实现模式匹

配。PZT带动腔长移动的范围要与光腔的FSR宽度

匹配,才能得到更高的匹配效率和更准确的测量结

果。根据PZT电压(100
 

V)与移动进程(2.067
 

μm)
的关系,该测量系统的一个FSR范围对应40

 

V的

PZT扫描电压。实验中,根据PZT高压驱动与进

程的关系,以及光腔的FSR,选择性地表示出40,

50,90
 

V三种PZT调制电压下的衰荡时间,1000次

衰荡时间的测量结果如图5所示。共进行6组测量

实验,对不同FSR的电压值进行衰荡时间的测量比

较,结果如表2所示。

图5 PZT扫描电压幅度为40,50,90
 

V时的空腔衰荡时间τ0
Fig 

 

5 Cavity
 

ring-down
 

time
 

τ0 with
 

cavity-length
 

scanning

   voltage
 

amplitude
 

of
 

40 
 

50 
 

90
 

V

表2 不同扫描幅度下的衰荡时间(腔长调制)

Table
 

2 Ring-down
 

time
 

with
 

different
 

scanning
 

amplitudes
 

(cavity-length
 

modulation)

Scanning
 

amplitude
 

/V 30 40 50 60 80 90

Ring-down
 

time
  

τ0 /μs 5.193 5.185 5.252 5.217 5.137 5.129

Standard
 

deviation
 

/μs 0.162 0.183 0.168 0.175 0.177 0.177

  表2的测量结果显示,当PZT的调制幅度为一

个FSR宽度(40
 

V)时,频率漂移会给测量带来“失
配”现 象,测 量 得 到 的 平 均 空 腔 衰 荡 时 间τ0 为

5.185
 

μs,标准差为0.183
 

μs。将调制幅度设置到

50
 

V,即略大于一个FSR宽度时,τ0=5.252
 

μs,测
量值更为准确,测量标准差也略小,为0.168

 

μs。当

调制电压增加到大于2个FSR宽度(90
 

V)时,匹配

模式 增 多,腔 内 损 耗 增 大,测 量 时 间 变 小,τ0=
5.129

 

μs,标准差为0.177
 

μs。因此,根据上述实验

测量结果,在实验中将PZT的电压扫描幅度设置为

50
 

V可获得最优的测量结果。

4.3 空腔衰荡时间比较

在实验中用两种调制方式长时间测量空腔衰荡

时间τ0 来比较两种调制方式的适应性,连续测量

470
 

s的结果如图6(a)所示。从图6(a)可以观察

到,长时间测量空腔衰荡时间τ0 时,两种调制方式

的测量结果均发生波动,测量结果呈正态分布。利

用波长调制(WLM)方式测量的空腔时间τw0=
5.239

 

μs,标准差σw0=0.077
 

μs;而利用腔长调制

(CLM)方式测量的空腔时间更长,τc0=5.252
 

μs,
标准差更小,σc0=0.058

 

μs。从图6(a)所示的统计

分布也可以看出,腔长调制方式的统计结果分布窄,
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图6 两种调制方式的空腔衰荡时间测量结果。(a)长时间测量得到的空腔衰荡时间及统计分布图;(b)Allan方差分析结果

Fig 
 

6 Measurement
 

results
 

of
 

cavity
 

ring-down
 

time
 

using
 

two
 

modulation
 

methods 
 

 a 
 

Long-term
 

measurement
  

results
 

of
 

τ0 and
 

its
 

statistical
 

distributions 
 

 b 
 

Allan
 

variance
 

analysis
 

results

具有更高的测量稳定性。
利用Allan方差分析该系统在两种调制方式下的

最佳平均次数和吸收系数检测极限。观察图6(b),

Allan方差曲线前段的上升是由系统中的低通滤波

造成的,实验中为了保证探测器测量的响应速度,使
用的探测器带宽为150

 

MHz,由于光束经过两面高

反镜后透射光强衰减到μW 甚至nW 量级,为了提

高衰荡信号的信噪比,在探测器后增加了两级放大

电路,放大电路的带宽小于探测器带宽,相当于增加

了低通滤波。由 Allan方差曲线的最低点可知,波
长调制方式在平均次数为765时,吸收系数检测极

限为5.259×10-4
 

μs
2,对应的浓度检测限为1.64×

10-9;而腔长调制方式在平均次数为96次时达到最

佳检测效果,吸收系数检测极限为1.693×10-4μs
2,

对应的浓度检测限为0.53×10-9。若通过多次测

量取平均,浓度的检测限还能进一步降低。表3所

示为两种调制方式的 Allan方差分析结果,发现该

系统采用腔长调制方式的探测精密度更高,对应的

气体浓度探测极限更低。腔长调制系统需要增加

PZT、PZT高压驱动等设备,导致系统成本增加,而
波长调制方式的系统更为简单,在许多场合也能满

足测量需求。
表3 波长调制方式与腔长调制方式的Allan方差分析结果对比

Table
 

3 Comparison
 

of
 

Allan
 

variance
 

analysis
 

results
 

between
 

wavelength
 

modulation
 

and
 

cavity
 

length
 

modulation

Parameter WLM CLM
Parameter

 

ratio
 

of
 

WLM
 

and
 

CLM

τ0/μs 5.239 5.252 0.997

Standard
 

deviation
 

σ0/μs 0.077 0.058 1.328

Best
 

average
 

time 765 96 7.969
Limit

 

of
 

detection
 

of
 

absorption
 

coefficient
 

Δαmin
 /μs

2 5.259×10-4 1.693×10-4 3.106

Limit
 

of
 

detection
 

of
 

concentration 1.64×10-9 0.53×10-9 3.094

  值得注意的是,在腔衰荡系统中,由于高精细

度的光腔系统的衰荡时间除了受系统本身测量精

度的影响,还容易受到外界环境如温度、压力、振
动等因素的干扰。在腔长调制中,PZT的抖动在

一定程度上消除了外界振动带来的干扰,但频率

的漂移依然会引入测量误差;而在波长调制中,测
量结果除了对外界环境的干扰很敏感,测量精度

主要由驱动板的电流控制精度决定。因此,在实

际的 测 量 过 程 中 需 要 结 合 实 际 使 用 情 况 进 行

选择。

4.4 环境中甲烷浓度测量比较

为了定量测量气体的吸收,探测器捕捉光腔内

有、无吸收时的透射信号,腔内吸收介质越多,获取

信号衰减越快。直接采集有、无吸收时的衰荡曲线

(图7),并利用e指数拟合计算得到有、无吸收时光

信号的衰荡时间τ和τ0,进一步求解吸收系数,通过

吸收系数与吸收介质浓度之间的关系定量测量未知

气体的浓度。
根据 HITRAN 数 据 库 发 布 的 数 据,CH4 在

1653.72
 

nm附近有三条相近的吸收线,强度分别为
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图7 有、无吸收介质时的衰荡曲线

Fig 
 

7 Ring-down
 

curves
 

with
 

or
 

without
 

absorbing
 

medium

1.455×10-21cm-1/(mol·cm-2),9.277×10-22cm-1/
(mol·cm-2),7.877×10-22cm-1/(mol·cm-2)。用

两种调制方式描点测量其吸收谱线。采用软件控制

激光器的直流电压,利用步进改变电流的方式改变

波长。为保证测量结果的准确性,每个波长测量点

的衰荡时间由多次测量求平均得到。在得到测量点

的衰荡时间后,再根据(4)式,通过不同波长的衰荡

时间计算得到吸收系数,描绘出CH4 气体的吸收谱

散点图,见图8(a)、(b)。根据CH4 吸收谱的宽度,
描点测量的波长范围为1653.60~1653.85

 

nm,每
个测量点的波长步进为0.014

 

nm。
图8(a)、(b)所示的吸收谱均在1653.72

 

nm处

出现明显的CH4 气体吸收峰,与 HITRAN数据库

中吸收线对比位置一致。对两种调制方式得到的吸

收谱线进行洛伦兹拟合,拟合系数分别为0.966(波
长调制)和0.967(腔长调制),拟合残差分布在

-2×10-7 至 2×10-7 之 间。在 描 点 光 谱 右 侧

1653.77
 

nm 附近同样出现一个CH4 气体的小吸

收,影响了拟合效果。根据(4)式,在波长调制和腔

长调制方式下计算得到生活环境(合肥科学岛常温

常压采样环境)中CH4 气体的浓度分别为1.868×
10-6 和1.870×10-6。

图8 不同调制方式下甲烷吸收谱线的测量结果。(a)WLM;(b)CLM
Fig 

 

8 Measurement
 

results
 

of
 

CH4 absorption
 

spectrum
 

under
 

different
 

modulations 
  

 a 
 

WLM 
 

 b 
 

CLM

5 结  论

设计了一个腔衰荡吸收光谱测量系统,分别采

用波长调制和腔长调制两种方式实现模式匹配,提
高了匹配效率,完成了衰荡信号的周期性采集和衰

荡时间的重复测量。根据光腔的FSR,通过优化调

制参数,能够提高实验测量结果的准确性。通过长

时间测量空腔衰荡时间,比较了波长调制和腔长调

制两种调制方式下衰荡时间的稳定性。结果表明,
腔长调制方式的测量稳定性和测量精度略优于波长

调制方式,而波长调制的优势在于其硬件结构相对

简单,成本较低。最后,以环境中的CH4 气体为测

量对象,获得大气本底浓度值,所得结果能够满足测

量需求。因此,对腔匹配模式的分析可以为后续实

现更高测量精度提供理论支撑,为实际应用中调制

方式的选择提供参考。
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Abstract

Objective Continuous-wave
 

cavity
 

ring-down
 

spectroscopy
 

 CW-CRDS 
 

is
 

based
 

on
 

absorption
 

spectroscopy 
 

which
 

can
 

enhance
 

the
 

absorbance
 

of
 

trace
 

gas
 

through
 

an
 

ultralong
 

optical
 

path
 

formed
 

by
 

high
 

reflectivity
 

mirrors
 

to
 

achieve
 

high
 

sensitivity
 

and
 

high
 

precision
 

measurement 
 

The
 

ring-down
 

cavity
 

comprises
 

two
 

high
 

reflectivity
 

mirrors
 

with
 

a
 

distance
 

of
 

50
 

cm
 

 reflectivity
  

is
 

99 99% 
 

radius
 

of
 

curvature
  

is
 

1
 

m 
  

and
 

high
 

fineness 
 

The
 

free
 

spectral
 

range
 

 FSR 
 

is
 

the
 

interval
 

between
 

two
 

adjacent
 

modes 
 

and
 

the
 

phase
 

difference
 

is
 

an
 

integral
 

multiple
 

of
 

2π 
 

According
 

to
 

the
 

characteristics
 

of
 

CW-CRDS 
 

mode
 

matching
 

is
 

crucial
 

to
 

achieve
 

effective
 

detection 
 

The
 

linewidth
 

of
 

a
 

semiconductor
 

laser
 

 3
 

MHz 
 

is
 

much
 

smaller
 

than
 

that
 

of
 

FSR
 

 300
 

MHz  
 

and
 

the
 

frequency
 

of
 

the
 

incident
 

light
 

usually
 

falls
 

between
 

two
 

longitudinal
 

modes 
 

so
 

the
 

mode
 

matching
 

cannot
 

occur
 

actively 
 

In
 

this
 

study 
 

to
 

improve
 

the
 

matching
 

efficiency
 

and
 

avoid
 

random
 

matching
 

between
 

incident
 

light
 

and
 

cavity
 

mode 
 

wavelength
 

modulation
 

and
 

cavity
 

length
 

modulation
 

were
 

used
 

to
 

realize
 

resonance
 

between
 

incident
 

light
 

frequency
 

and
 

cavity
 

mode 
 

respectively 

Methods In
 

this
 

experiment 
 

the
 

performance
 

characteristics
 

of
 

wavelength
 

modulation
 

and
 

cavity
 

length
 

modulation
 

were
 

introduced
 

and
 

compared 
 

Ideally 
 

there
 

was
 

a
 

matching
 

signal
 

in
 

one
 

acquisition
 

period 
 

so
 

the
 

selection
 

of
 

scanning
 

amplitude
 

depended
 

on
 

the
 

FSR 
 

In
 

wavelength
 

modulated
 

cavity
 

ring-down
 

spectroscopy
 

 CRDS  
 

it
 

was
 

easy
 

to
 

match
 

the
 

cavity
 

mode
 

by
 

scanning
 

the
 

incident
 

light
 

frequency
 

in
 

a
 

small
 

range 
 

According
 

to
 

the
 

measurement
 

results
 

of
 

multiple
 

groups
 

of
 

scanning
 

amplitude
 

 Fig 
 

4 
 

Table
 

1  
 

15
 

mV
 

was
 

selected
 

as
 

the
 

best
 

scanning
 

range 
 

so
 

the
 

cavity
 

ring-down
 

time
 

 τ0 
 

was
 

more
 

accurate
 

and
 

the
 

standard
 

deviation
 

was
 

smaller 
 

Similarly 
 

in
 

CRDS
 

with
 

cavity
 

length
 

modulation 
 

the
 

piezoelectric
 

ceramics
 

 PZT 
 

changed
 

the
 

cavity
 

length
 

by
 

high-voltage
 

driving 
 

so
 

the
 

longitudinal
 

mode
 

frequency
 

changed
 

and
 

resonated
 

with
 

the
 

incident
 

light
 

frequency
 

and
 

achieved
 

mode
 

matching 
 

The
 

choice
 

of
 

the
 

driving
 

voltage
 

was
 

related
 

to
 

FSR 
 

By
 

measuring
 

the
 

variation
 

of
 

cavity
 

ring-down
 

time
 

 τ0 
 

under
 

different
 

driving
 

voltages
 

of
 

PZT 
 

the
 

measured
 

results
 

were
 

closer
 

to
 

the
 

theoretical
 

values
 

when
 

the
 

driving
 

voltage
 

was
 

50
 

V
 

 Fig 
 

5 
 

Table
 

2  

Results
 

and
 

Discussions Owing
 

to
 

the
 

instability
 

of
 

the
 

optical
 

cavity
 

and
 

the
 

shift
 

of
 

laser
 

frequency 
 

the
 

measurement
 

time
 

fluctuated
 

in
 

a
 

certain
 

range 
 

Combined
 

with
 

the
 

experimental
 

results 
 

better
 

measurement
 

results
 

could
 

be
 

obtained
 

when
 

the
 

scanning
 

amplitudes
 

of
 

the
 

two
 

modulation
 

modes
 

were
 

slightly
 

larger
 

than
 

that
 

of
 

FSR 
 

In
 

the
 

experiment 
 

the
 

cavity
 

ring-down
 

time
 

 τ0 
 

was
 

measured
 

using
 

two
 

modulation
 

methods
 

for
 

a
 

long
 

time
 

 470
 

s 
 

to
 

compare
 

their
 

adaptability
 

and
 

stability
 

 Fig 
 

6  
 

The
 

statistical
 

distribution
 

of
 

ring-down
 

time
 

was
 

normal 
 

and
 

the
 

statistical
 

distribution
 

of
 

cavity
 

length
 

modulation
 

was
 

narrower 
 

with
 

the
 

standard
 

deviation
 

being
 

0 058
 

μs 
 

which
 

had
 

higher
 

measurement
 

stability 
 

In
 

addition 
 

Allan
 

variance
 

analysis
 

was
 

used
 

to
 

analyze
 

the
 

best
 

average
 

times
 

and
 

detection
 

limit
 

of
 

the
 

absorption
 

coefficient
 

of
 

the
 

system
 

under
 

two
 

modulation
 

modes 
 

According
 

to
 

the
 

comparison
 

results
 

 Table
 

3  
 

when
 

the
 

average
 

time
 

of
 

cavity
 

length
 

modulation
 

was
 

96 
 

the
 

measurement
 

limit
 

of
 

absorption
 

coefficient
 

was
 

1 693×10-4
 

μs
2 

 

which
 

was
 

slightly
 

better
 

than
 

that
 

of
 

wavelength
 

modulation 
 

By
 

measuring
 

the
 

ring-down
 

time
 

with
 

 τ 
 

or
 

without
 

 τ0 
 

absorption 
 

the
 

concentration
 

of
 

the
 

absorption
 

medium
 

could
 

be
 

quantitatively
 

measured
 

 Fig 
 

7  
 

According
 

to
 

the
 

HITRAN
 

database 
 

the
 

characteristic
 

absorption
 

line
 

of
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methane
 

in
 

the
 

near-infrared
 

band
 

 1653 72
 

nm 
 

was
 

selected 
 

The
 

spectral
 

line
 

intensities
 

were
 

1 455×10-21 
 

9 277×10-22 
 

and
 

7 877×10-22
 

cm-1  mol􀅰cm-2  
 

The
 

absorption
 

lines
 

of
 

methane
 

in
 

Hefei
 

Science
 

Island
 

were
 

measured
 

using
 

two
 

modulation
 

methods 
 

The
 

current
 

of
 

the
 

laser
 

was
 

controlled
 

by
 

software 
 

and
 

the
 

wavelength
 

was
 

varied
 

by
 

changing
 

the
 

current
 

stepwise 
 

To
 

ensure
 

the
 

accuracy
 

of
 

the
 

measurement
 

results 
 

the
 

ring-down
 

time
 

of
 

each
 

wavelength
 

measurement
 

point
 

was
 

obtained
 

by
 

averaging
 

multiple
 

measurements
 

 Fig 
 

8  
 

Finally 
 

the
 

Lorentz
 

fitting
 

of
 

the
 

tracepoint
 

spectrum
 

was
 

performed 
 

and
 

the
 

methane
 

concentration
 

under
 

the
 

two
 

modulation
 

modes
 

was
 

calculated
 

to
 

be
 

1 868×10-6
 

and
 

1 870×10-6 

Conclusions The
 

experimental
 

results
 

show
 

that
 

both
 

wavelength
 

modulation
 

and
 

cavity
 

length
 

modulation
 

can
 

complete
 

the
 

periodic
 

acquisition
 

of
 

ring-down
 

signal
 

and
 

repeated
 

measurement
 

of
 

ring-down
 

time 
 

However 
 

from
 

the
 

comparison 
 

the
 

cavity
 

length
 

modulation
 

method
 

had
 

higher
 

measurement
 

accuracy
 

and
 

lower
 

limit
 

detection
 

of
 

concentration 
 

while
 

the
 

wavelength
 

modulation
 

exploits
 

a
 

tunable
 

laser 
 

and
 

its
 

structure
 

is
 

relatively
 

simple
 

without
 

additional
 

mechanical
 

structures
 

such
 

as
 

PZT 
 

Therefore 
 

in
 

practical
 

application 
 

the
 

selection
 

can
 

be
 

made
 

between
 

measurement
 

performance 
 

device
 

complexity 
 

and
 

cost
 

according
 

to
 

the
 

demand 
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