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可调谐二极管激光吸收光谱背景信号漂移修正研究
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摘要 针对波长调制光谱技术中二次谐波背景信号漂移的问题，将背景信号历史数据中与实测二次谐波信号相似的信

号作为背景信号，提出了一种气体体积分数反演方法。首先，选用中心波长在 5. 18 μm附近的激光器，搭建了NO体积分

数测量系统，并将 48 h内测量的纯N2背景信号作为历史数据构建背景信号库。然后，在系统中通入NO，得到经过吸收的

二次谐波信号并计算其与背景信号库中各背景信号的相关系数。最后，扣除最大相关系数下的背景信号后反演气体的

体积分数。对体积分数为 2. 5×10-6的 NO进行了 24 h的监测，结果表明，该方法可将平均相对误差从修正前的 6. 48%
提高到 3. 84%。
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Abstract In this study, a gas volume fraction-inversion method is proposed to solve the drifting issue of the second
harmonic background signal in the wavelength modulation spectroscopy technology. Here, the signal similar to the
measured second harmonic signal in the background signal history data is taken as the background signal. First, a laser
with a central wavelength of ~5. 18 μm is used to build a NO volume fraction measurement system and a background
signal library is constructed using the pure N2 background signal measured within 48 h as historical data. Subsequently,
the NO is passed into the system, and the absorbed second harmonic signal and the correlation coefficient between it and
each background signal in the background signal library is calculated. Finally, the volume fraction of the gas is retrieved
after subtracting the background signal from the maximum correlation coefficient. The NO with a volume fraction of 2. 5 ×
10−6 is monitored for 24 h, and the results show that the method could decrease the average relative error from 6. 48%
before correction to 3. 84%.
Key words spectroscopy; tunable diode laser absorption spectroscopy; second harmonic signal drift; Pearson correlation
coefficient

1 引 言

可调谐二极管激光吸收光谱（TDLAS）技术具有

选择性好、灵敏度高、响应速度快、非接触测量等优点，

被广泛用于连续排放监测和过程控制等领域的气体测

量［1］。为了获得更低的检测下限，人们提出了波长调

制光谱（WMS）技术［2］。先对波长进行高频调制，再采

用谐波检测技术测得吸收信号的二次谐波（2f），利用

2f峰值与气体体积分数之间的比例关系反演气体

含量。
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光学系统中存在的背景信号会对 2f信号造成干

扰，可通过从 2f信号中扣除背景信号的方法消除这种

干扰［3］。但背景信号在幅值和相位上都会发生无规则

漂移，给实时测量带来了更大的难度。在解决背景信

号漂移方面，袁松等［4］研究了激光输出波长随环境温

度的变化情况及其对光谱处理的定量影响，并通过设

计温度补偿电路消除了激光输出波长的漂移。陈昊

等［5］通过对半导体激光器进行控温封装，实现了对激

光器管壳的恒温控制，有效消除了室温变化引起的背

景信号漂移。Werle等［6］采用基于分子光谱中斯塔克

效应的激光样品双调制技术抑制背景信号的漂移。

Ruxton等［7-8］使用延时光纤消除背景信号，并采用自动

闭环反馈控制动态补偿缓慢的系统漂移。庞涛等［9］分

析了二次谐波信号的变化趋势，并讨论了背景信号漂

移引起的测量误差，在背景噪声幅频特性不变的前提

下，利用最大互相关算法平移背景信号进行实时扣除，

但没有考虑背景噪声幅度和相位均发生无规则变化的

情况。赵迎等［10］通过改变激光器的电流使激光器出射

波长范围移动到无吸收谱线区域，并结合相关算法确

定最佳背景谱线位置及对应的背景中心电流，实时扣

除此时的背景信号，但该方法要求不同波长位置有相

同的背景信号。张锐等［11］提出了一种基于无吸收谱线

区域检测谐波的背景消除方法，通过改变激光器的工

作温度，并将发射波长调整至无吸收谱线区域，利用标

准背景信号搜索最佳背景位置，实现了背景消除。邹

丽昌等［12］通过平移采样点搜索信噪比最优方法扣除 2f
背景信号，以抑制漂移，但未考虑背景信号的幅度

变化。

综上所述，相比算法上的改进，对硬件的改进可以

更好地解决背景漂移问题，但同时也会增加测量系统

的成本和复杂度。因此，本文提出了一种建立背景信

号数据库搜索与实时 2f信号相似背景信号的方法。

首先，通过长时间测量无吸收纯 N2的 2f信号建立背景

信号数据库。然后，计算实时 2f信号与背景信号库中

各信号的相关系数，以找到最接近实时 2f信号的背景

信号。最后，从 2f信号中扣除找到的背景信号，并用

峰值反演目标气体的体积分数。该方法简单可行、无

需增加其他设备，且不用频繁更换气体，可提高WMS
技术的测量精度。

2 理论分析

2. 1 基本原理

根据 Beer-Lambert定律可知，一束单色激光穿过

气体，其透射信号与入射信号的关系［13］可表示为

I t = I0 exp [-PSLxφ ( v ) ]， （1）
式中，I t为透射激光的强度，I0为入射激光的强度，P为

被测气体的总压力，S为吸收谱线的线强，可通过分子

光谱数据库HITRAN确定，L为光程长度，x为目标气

体的体积分数，φ ( v )为线性函数，表示被测气体吸收

谱线的形状。

对于痕量气体的检测，常采用波长调制技术，设调

制信号的频率为 fm，调制后激光输出的波长可表示为

v ( t )= v c + a cos 2πfm t， （2）
式中，v c为调制的中心波长，a为调制系数，fm为调制频

率，t为采样时间。调制的出射光强可表示为

I0 ( t )=
-
I0 ( v c )+ i0 cos ( 2πfm t+ ψ )， （3）

式中，
-
I0为在给定 v c下的平均激光强度，i0为激光强度

的调制幅度，ψ为激光强度和频率调制之间的相位差。

v ( t )具有周期性，则激光透射率 τ [ v ( t ) ]的傅里叶展

开式可表示为

I t ( t )
I0 ( t )

= τ [ v ( t ) ]= ∑
k= 0

k=+∞

Hk ( v c，a ) cos ( 2kπfm t )，（4）

傅里叶系数Hk ( v c，a )的函数表达式为

H 0 ( v c，a )=
1
2π ∫-π

+π

τ ( v c + a cos θ ) dθ， （5）

Hk ( v c，a )=
1
π ∫-π

+π

τ ( v c + a cos θ ) cos kθdθ。 （6）

对于弱吸收，α ( v )= PSLxφ ( v )≪ 1，其透射率可

表示为

τ [ v ( t ) ]= exp [-PSLxφ ( v ) ]≈[ 1- PSLxφ ( v ) ]，
（7）

结合式（6），得到

Hk ( v c，a )=-
SPxL
π ∫-π

+π

φ ( v c + a cos θ ) cos kθdθ。（8）

波长调制技术常用二次谐波进行信号测量，式（8）
中二次谐波的傅里叶系数为

H 2 ( v c，a )=-
SPxL
π ∫-π

+π

φ ( v c + a cos θ ) cos 2θdθ，（9）

由于激光强度的调制作用，经过锁相放大器的二次谐

波不只有H 2 ( v c，a )，其最终表达式［14］为

S2 ( v c )=-
i0
2 H 3 ( v c，a )+

-
I0 ( v c )H 2 ( v c，a )-

i0
2 H 1 ( v c，a )。 （10）

在 中 心 波 长 ，即 吸 收 峰 最 高 值 处 ，H 1 ( v c，a )=
H 3 ( v c，a )= 0，此时 2f峰值为

S2f ( v c )=
-
I0 ( v c )H 2 ( v c，a )=

-
-
I0 ( v c )SPxL

π ∫
-π

+π

φ ( v c + a cos θ ) cos 2θdθ。（11）

从式（11）可以发现，2f峰值与气体的体积分数 x
成正比，使用标准气体标定就能利用二者间的比例关

系反演气体的体积分数。在实际测量中，激光器存在

非线性强度调制，即使在光程中没有目标气体的情况

下，二次谐波信号也不为零。此外，电子设备的非线

性、光学系统中的标准具、机械振动以及测量环境的

变化等均会影响二次谐波信号，可将这些混合在一起

的额外干扰信号统称为二次谐波的背景信号，从而将

式（10）中的二次谐波信号表示为

S2 ( v c )= S- S2 - background ( v c )， （12）
式中，S2 - background ( v c )为 2f信号的背景信号，测量过程中

将式（12）作为背景信号扣除。

2. 2 相关系数法

观察长时间采集的信号发现，由于额外不稳定干扰

源的存在，背景信号在幅度和相位上均会发生变化，且

随机性较大，从而给体积分数测量带来了很大的不准确

性，如图 1所示。对背景信号的分析发现，背景信号有

一定的复现性，因此，建立了背景信号数据库，并在数据

库中搜索实际测量时 2f信号的未吸收以及弱吸收部分，

找到最相近的背景信号作为实时背景信号进行扣除。

Pearson相关系数被广泛用来度量两个变量X和Y
之间线性相关的强弱［15］。信号相近的判断依据为两个

信号的Pearson相关系数最大，样本相关系数 r可表示为

r=
∑
i= 1

n

( Xi-
-
X ) (Yi-

-
Y )

∑
i= 1

n

( Xi-
-
X )2 ·∑

i= 1

n

(Yi-
-
Y )2

， （13）

式中，i= 1，⋯，n为采样点序列，X为背景库中的信

号，
-
X为所有采样点 X的均值，Y为测量的 2f信号弱吸

收区域，
-
Y为所有采样点 Y的均值。 r的取值范围在

−1~1之间，r值越大，表明 X和Y之间的相关性越强。

对背景库中的信号进行遍历计算 r，选择 r值最大的背

景信号作为实时背景信号进行扣除，并用扣除后的 2f
信号反演气体体积分数。

3 实验设置

实验搭建的 NO测量系统如图 2所示。其中，光

源为分布反馈式连续波量子级联激光器（DFB-CW-

QCL），激光波长在 5. 18 μm附近。被调制的激光经过

反射镜进入 20 m光程长的气体池，多次反射后进入中

红外探测器，光信号转变为电信号后输入锁相放大器

对 2f信号进行解调，再用 National Instruments公司的

数据采集卡采集解调后的 2f信号，最后传输到计算机

进行数据处理。用高纯度纯 N2（99. 999%）和体积分

数为 10−5的NO气体配置不同体积分数的NO，将流速

一定配比的两种气体通入气体混合器中混合均匀再送

入气体池。在气体流动时测量的背景信号在短时间内

变化极大，因此，需在每次采集信号前关闭气体池进出

口阀门使背景信号稳定。

为了最大限度地寻找相关性大的信号，激光的扫

描电流被设置在一个较大的范围，实验设置的扫描波

长范围为 5. 179~5. 186 μm，涵盖了NO的两个吸收峰

（Line 1：1929. 021 cm-1和 Line 2：1930. 051 cm-1），其在

296 K温度下的光谱参数如表 1所示。其中，1 atm=
101. 325 kPa，NO在 Line 1波长有较强的吸收峰，可用

来反演气体的体积分数。

图 1 背景信号随时间的变化

Fig. 1 Background signal changes with time
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图 2 实验装置图

Fig. 2 Diagram of experimental setup

表 1 NO在 5.18 μm附近两条吸收谱线的光谱参数

Table 1 Spectral parameters of two absorption lines of NO around 5.18 μm
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式（10）中的二次谐波信号表示为

S2 ( v c )= S- S2 - background ( v c )， （12）
式中，S2 - background ( v c )为 2f信号的背景信号，测量过程中

将式（12）作为背景信号扣除。

2. 2 相关系数法

观察长时间采集的信号发现，由于额外不稳定干扰

源的存在，背景信号在幅度和相位上均会发生变化，且

随机性较大，从而给体积分数测量带来了很大的不准确

性，如图 1所示。对背景信号的分析发现，背景信号有

一定的复现性，因此，建立了背景信号数据库，并在数据

库中搜索实际测量时 2f信号的未吸收以及弱吸收部分，

找到最相近的背景信号作为实时背景信号进行扣除。

Pearson相关系数被广泛用来度量两个变量X和Y
之间线性相关的强弱［15］。信号相近的判断依据为两个

信号的Pearson相关系数最大，样本相关系数 r可表示为

r=
∑
i= 1

n

( Xi-
-
X ) (Yi-

-
Y )

∑
i= 1

n

( Xi-
-
X )2 ·∑

i= 1

n

(Yi-
-
Y )2

， （13）

式中，i= 1，⋯，n为采样点序列，X为背景库中的信

号，
-
X为所有采样点 X的均值，Y为测量的 2f信号弱吸

收区域，
-
Y为所有采样点 Y的均值。 r的取值范围在

−1~1之间，r值越大，表明 X和Y之间的相关性越强。

对背景库中的信号进行遍历计算 r，选择 r值最大的背

景信号作为实时背景信号进行扣除，并用扣除后的 2f
信号反演气体体积分数。

3 实验设置

实验搭建的 NO测量系统如图 2所示。其中，光

源为分布反馈式连续波量子级联激光器（DFB-CW-

QCL），激光波长在 5. 18 μm附近。被调制的激光经过

反射镜进入 20 m光程长的气体池，多次反射后进入中

红外探测器，光信号转变为电信号后输入锁相放大器

对 2f信号进行解调，再用 National Instruments公司的

数据采集卡采集解调后的 2f信号，最后传输到计算机

进行数据处理。用高纯度纯 N2（99. 999%）和体积分

数为 10−5的NO气体配置不同体积分数的NO，将流速

一定配比的两种气体通入气体混合器中混合均匀再送

入气体池。在气体流动时测量的背景信号在短时间内

变化极大，因此，需在每次采集信号前关闭气体池进出

口阀门使背景信号稳定。

为了最大限度地寻找相关性大的信号，激光的扫

描电流被设置在一个较大的范围，实验设置的扫描波

长范围为 5. 179~5. 186 μm，涵盖了NO的两个吸收峰

（Line 1：1929. 021 cm-1和 Line 2：1930. 051 cm-1），其在

296 K温度下的光谱参数如表 1所示。其中，1 atm=
101. 325 kPa，NO在 Line 1波长有较强的吸收峰，可用

来反演气体的体积分数。

图 1 背景信号随时间的变化

Fig. 1 Background signal changes with time
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图 2 实验装置图

Fig. 2 Diagram of experimental setup

表 1 NO在 5.18 μm附近两条吸收谱线的光谱参数

Table 1 Spectral parameters of two absorption lines of NO around 5.18 μm

Line

Line 1
Line 2

Wavelength /nm

5183. 98
5181. 21

Line strength
S /（cm-1·atm-1）

0. 1632
0. 0962

Self-broadening γ self /
（cm-1·atm-1）

0. 060
0. 064

Air-broadening γ air /
（cm-1·atm-1）

0. 051
0. 053
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4 实验结果与讨论

4. 1 可行性验证

实验连续采集了 48 h 的纯 N2 背景信号 ，每隔

20 min采集一次，共使用 144组数据建立背景信号库

Q。 24 h后，再次采集一组背景信号 S1，作为目标信

号，在Q中搜索与 S1相关系数最大的背景信号 S2，S1和
S2如图 3所示。可以发现，两个信号的重合度较高，相

关系数 r=0. 999。再采集 5 h的背景信号，均能复现，

且 r值都在 0. 997以上，验证了采用本方法扣除背景信

号的可行性。

4. 2 气体体积分数的测量修正

建立背景信号库 Q后对气体的体积分数进行测

量，首先，标定气体体积分数与 2f信号峰值之间的关

系式。然后，采集一组二次谐波信号后再采集一组背

景信号并扣除，对体积分数为 10×10−6、8×10−6、6×
10−6、4×10−6和 2×10−6的 2f信号峰值拟合得到标定

关系式。测量结果如图 4所示，标定关系式为 V 2f=
0.393C+ 0.167。其中，C为气体的体积分数，V 2f为测

得的 2f峰值，在后续的体积分数测量时，可通过该标

定关系式进行反演。

对体积分数为 2. 5×10−6的 NO进行了长达 24 h
的监测，得到的气体体积分数如图 5所示。其中，修

正前的气体质量分数通过扣除初始的背景信号反演

获得，修正后的气体体积分数通过扣除从 Q中搜索

的相关性最大的背景信号获得。可以发现，相比仅

扣除初始背景，建立背景信号库搜索最相关背景信

号的方法修正效果更明显。计算得到，修正前的气

体体积分数平均相对误差为 6. 48%，修正后的气体

体积分数平均相对误差为 3. 84%，气体的测量准确

性得到了很大提升。此外，本方法与文献［12］中方

法获得的结果相当，且本方法得到的气体体积分数

水平更低。

5 结 论

经长时间的测量发现，二次谐波的背景信号具有

一定的复现性，可以从历史数据中寻找与当前吸收信

号相似的背景信号作为当前的背景信号。因此，搭建

了基于 TDLAS的 NO测量系统，建立了二次谐波背

景信号的数据库，采用计算相关系数的方法从背景数

据库中搜索与目标信号相关性最大的背景信号进行扣

除，以反演气体的体积分数。对体积分数为 2. 5×10−6

的NO进行了 24 h的监测，结果表明，平均相对误差从

修正前的 6. 48%提高到了修正后的 3. 84%，验证了本

方法的准确性。但本方法仅在实验室层面对建立背景

信号库实时搜索的方法进行了研究，而实际的工业锅

炉中测量环境恶劣，测量难度势必加大，因此在后续研

究中还将考虑根据采集的二次谐波信号实时更新背景

信号库，实现在工业现场的应用。
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