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基于三角波调制的免标定气体浓度测量方法研究
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摘要　可调谐二极管激光吸收光谱技术中的波长调制方法具有适应恶劣环境以及灵敏度高等特点,在气体浓度测

量方面得到了广泛应用.与常用的正弦波调制相比,三角波调制方式具有更高的灵敏度,但一般采用标定的方法

来实现气体浓度的测量.提出了基于三角波调制的免标定波长调制方法,建立了分布反馈激光器在三角波调制下

的频率响应模型.实验结果表明,使用所提频率响应关系式可使标准具信号拟合结果的相对残差小于０．４％,一次

谐波归一化二次谐波信号拟合结果的相对残差小于１．２％,证明了该模型的可行性;实现了基于三角波调制的CH４
气体浓度的免标定测量.
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１　引　　言
可调谐二极管激光吸收光谱(TDLAS)技术中的波长调制光谱法是一种常用的气体参数检测方法,具有

信噪比高、灵敏度高、响应速度快、非侵入等优点,适合用于气体的温度、组分浓度等参数的在线测量[１Ｇ３].波

长调制技术一般使用低频扫描叠加高频调制信号对分布反馈(DFB)激光器的波长进行周期性调谐,通过提

取吸收在较高调制频率分量上的强度信息,降低背景噪声对测量的影响,从而获得高信噪比的吸收信
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号[４Ｇ５].传统的波长调制法一般采用不同浓度的标准气体标定的方式[６].由于实际环境中待测气体的组

分与标准气体的组分不同,并可能随时变化,因此,完全根据标定方式获取的气体浓度的测量值会存在一

定误差.
近些年出现了免标定波长调制技术.Rieker等[７Ｇ８]从理论上推导了谐波表达关系式,测量了DFB激光

器光强和波长的响应特性,然后将仿真得到的一次谐波归一化二次谐波信号(S２f/１f)与实验测量信号进行比

对,成功提取了气体的温度和组分浓度等信息.Sun等[９Ｇ１０]提出了一种简化的分析模型,利用实测的零气背

景光强结合数字锁相技术来仿真S２f/１f信号,该方式在测量上不受扫描和调制深度的限制.在调制波形的

选择上,研究人员一般选用正弦波调制方式[１１Ｇ１２].研究表明,与正弦波调制方式相比,三角波调制在最佳调

制系数时的二次谐波信号(S２f)峰值更大,可以显著提高测量系统的信噪比,进一步降低气体浓度的检测下

限[１３].Iguchi等[１４Ｇ１５]通过对比方波、正弦波、三角波等的调制波形后发现,三角波调制方式能够显著抑制光

学路径中产生的细小的标准具干扰条纹.可见,三角波调制具有诸多优点,然而基于三角波调制的免标定气

体浓度测量方法目前尚未见相关的公开报道.
本文重点研究了基于三角波调制的免标定波长调制方法的实现,建立了三角波调制方式下DFB激光

器的频率响应模型,将三角波调制波形简化为若干正弦波叠加的形式,通过拟合实测的标准具信号来提

取模型的参数.选用中心波长为１６５３nm的DFB激光器实现了三角波调制方式下CH４气体浓度的免标

定测量.

２　基本测量原理
根据BeerＧLambert定律,当一束激光穿过待测气体时,一部分光强被气体吸收,吸收率可表示为

α(ν)＝－ln
It(t)
I０(t)＝p

xLS(T)ϕ[V(t),ΔVC,ΔVD,ν０], (１)

式中I０(t)和It(t)分别为激光的入射光强度和经过气体吸收后的透射光强度;p为总压力,Pa;x为气体的

物质的量分数;L 为吸收光程长度,cm;S(T)为吸收谱线在温度T 时的谱线强度,cm－２Pa－１;T为气体温

度,K;ϕ为吸收谱线的线型函数,采用Voigt线型描述,它是DFB激光器频率响应特性V(t)、谱线碰撞展宽

ΔVC、多普勒展宽ΔVD 和中心频率ν０的函数.S(T)可表示为

S(T)＝S(T０)
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式中h为普朗克常数,Js;c为光速,cms－１;E″为吸收谱线的低能级能量,cm－１;k为玻尔兹曼常数,JK－１;

T０为参考温度,２９６K;Q(T)为配分函数,可用三次多项式表示:

Q(T)＝a＋bT＋cT２＋dT３, (３)

对于不同的气体和温度范围,系数a、b、c、d的取值不同[１６].由于线型函数满足归一化条件,即∫
＋¥

－¥

ϕ(ν)dν≡１,

对(１)式两边积分,可得吸收率α(ν)的积分值A(cm－１):

A＝∫
＋¥

－¥

α(ν)dν＝pxLS(T). (４)

　　图１为免标定波长调制浓度反演算法的流程图.该算法将仿真得到的SS２f/１f与实验测量到的SM
２f/１f(上

标S指仿真信号,M指实验测量信号)进行对比,从而提取气体的浓度信息.将无气体吸收时(如充入高纯

N２)探测器测量到的信号IM０(t)作为背景光强信号,根据(１)式可以得到仿真的透射光强信号ISt(t).ΔVD

是关于温度的函数,在温度已知时可通过计算得到;IMt(t)为实验测量得到的透射光强信号;A、ΔVC、ν０作为

自由变量参与对SM
２f/１f的最小二乘拟合.

　　在测量气体浓度之前需要预先确定V(t),常用的做法是使用光学标准具来获得激光器频率响应的离散

点[１７],然后借助一定的假设模型和自由谱间距(FSR)等信息来实现标准具光强到频率响应信号的转换.
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图１ 免标定波长调制浓度反演算法流程图

Fig．１ FlowchartofcalibrationＧfreewavelengthmodulationinversionalgorithmforconcentration

IMt(t)和IM０(t)分别经过数字锁相滤波处理后,得到各次谐波的X 方向分量和Y 方向分量,该过程可表述为

XM
nf＝IMt(t)cos(n２πfmt)Lp, (５)

YM
nf＝IMt(t)sin(n２πfmt)Lp, (６)

X０
nf＝IM０(t)cos(n２πfmt)Lp, (７)

Y０nf＝IM０(t)sin(n２πfmt)Lp, (８)
式中n为谐波的次数,fm为激光器的调制频率,t为时间,Lp为数字滤波参数.透射光强与背景光强的一次

谐波幅值RM
１f和R０１f、透射光强的SM

２f/１f可分别表示为

RM
１f＝ (XM

１f)２＋(YM
１f)２, (９)

R０１f＝ (X０
１f)２＋(Y０１f)２, (１０)
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　　按照同样的方式可得到仿真的SS２f/１f.根据最小二乘拟合算法,当误差平方和最小时收敛,得到最佳拟

合参数A.当吸收光程长度、气体压力和温度已知时,浓度可由(１２)式计算得到:

x＝
A

pLS(T)
. (１２)

３　三角波调制方式下DFB激光器频率响应模型的建立
由上节可知,实现免标定测量的关键在于预先获得准确的DFB激光器频率响应模型.DFB激光器频

率响应特性的本质是对注入电流的响应,注入电流调制机制在于载流子浓度和电流热效应的双重作用[１８],
上述两种作用均会引起DFB激光器出光波长(频率)的线性和非线性变化[１９].根据该特性,假设正弦波扫

描叠加三角波调制方式下的DFB激光器的频率响应模型可用(１３)式表示:

V(t)＝ν－＋∑
n

i＝１
as,icos(i２πfst＋φs,i)＋∑

k

i＝１

[am,i＋bm,icos(i２πfst＋φs,i)]tri(i２πfmt＋φm,i),

(１３)
式中ν－ 为DFB激光器出光的中心波数,as,i、am,i分别为正弦波扫描幅度系数和三角波调制幅度系数,bm,i为
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耦合项系数,fs 为扫描频率,φs,i、φm,i分别为各倍频项的初始相角.(１３)式等号右边第１项为激光器出光的

中心波数,第２项为扫描频率的基频和倍频,第３项为调制频率的基频、倍频以及扫描和调制频率的耦合项.
其中,fs、fm的基频项是DFB激光器出光频率对注入电流的线性响应,而相应的倍频及耦合项为出光频率

对注入电流的非线性响应.(１３)式中三角波调制波形的傅里叶级数展开式可以写成

tri(２πfmt)＝∑
¥

i＝１

８
[(２i－１)π]２

cos[(２i－１)２πfmt]＝∑
¥

i＝１
Aicos[(２i－１)２πfmt], (１４)

式中Ai为三角波的傅里叶展开式系数.在实际应用中,三角波调制波形需要使用有限项近似,在满足精度

要求的条件下可以忽略傅里叶展开式中系数较小的项.表１给出了i＝１~１０时Ai的取值及其相对A１的
比例系数Ki.可以看出:随着傅里叶级数增加,Ai及Ki逐渐减小;三角波第１０项的系数A１０仅为０．２２％,
因此可以忽略１０阶以上的级数.

表１ 傅里叶展开式系数Ai及其相对A１的比例Ki
Table１ FourierexpandingcoefficientsAiandratio Ki ofAitoA１

i １ ２ ３ ４ ５ ６ ７ ８ ９ １０

Ai ０．８１０５ ０．０９００ ０．０３２４ ０．０１６５ ０．０１００ ０．００６６ ０．００４７ ０．００３６ ０．００２８ ０．００２２

Ki １００．００ １１．１１１ ４．０００ ２．０４０ １．２３４ ０．８２６ ０．５９１ ０．４４４ ０．３４６ ０．２７７

　　设定周期为１s,图２为三角波波形与简化波形(截取三角波傅里叶展开式前１０项级数)的振幅及相对

残差.由图２可以看出,残差最大的部分主要出现在三角波的边缘和中心处,但最大相对残差仍小于１％.
三角波边缘和中心处残差较大是因为这些位置包含的频率成分较多,并且主要集中在高频导致的,可以通过

加入更高阶项来进一步提高精度.

图２ (a)三角波波形与简化波形的振幅;(b)相对残差

Fig．２  a Amplitudesoftrianglewaveformandsimplifiedwaveform  b relativeresidual

　　图３(a)为马赫Ｇ曾德尔干涉仪(自由谱间距为０．０１cm－１)测量的DFB激光器频率时间响应离散点,结合

(１３)式前两项拟合可得到扫描波形.使用(１３)式的第３项对上述过程产生的残差进一步拟合,可以得到调

制项系数和耦合项系数,如图３(b)所示.拟合过程中扫描项和调制项均取到３倍频,拟合结果的相对残差

不超过０．４％,如图３(c)所示,这表明V(t)具有较高的拟合精度.表２给出了根据(１３)式计算得到的不同倍

频扫描项、调制项和耦合项的系数,表中的∗表示可忽略的项.扫描项中３倍频系数占比约为１倍频(线性

项)的０．１７％,其贡献可以忽略不计.同样,调制项中也存在贡献较小的成分.
表２ V(t)拟合的参数

Table２ ParametersoffittingresultsofV t 

Coefficient １stharmonic ２ndharmonic ３rdharmonic

as,i ２．９６×１０－１ －５．５６×１０－３ ∗－５．０７×１０－４

am,i －１．５６×１０－１ ３．８１×１０－３ ∗－１．０９×１０－４

bm,i １．５１×１０－２ ∗－３．３２×１０－５ ∗３．５２×１０－５
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图３ 正弦波扫描三角波调制的DFB激光器频率响应测量信号和拟合曲线.(a)激光器频率响应的离散点和扫描项的拟合曲线;

(b)调制项、耦合项对应的频率响应的离散点和拟合曲线;(c)调制项、耦合项离散点与拟合曲线的相对残差

Fig．３ Measuredandfittedfrequencyresponseofsinewavescanningsuperimposedbytriangularwave

modulationforDFBlaser敭 a discretepointsoflaserfrequencyresponseandfittedcurveofscanningterm 

 b discretepointsandfittedcurveoffrequencyresponseofmodulationtermandcouplingterm 

 c relativeresidualbetweendiscretepointsandfittedcurvesofmodulationtermandcouplingterm

　　经简化,正弦波扫描叠加三角波调制方式下的DFB激光器频率响应模型可表示为

V(t)＝ν－＋∑
２

i＝１
as,icos(i２πfst＋φs,i)＋∑

２

i＝１

[am,i＋bm,icos(i２πfst＋φs,i)]tri(i２πfmt＋φm,i). (１５)

４　实验结果与分析
为了进一步验证上述模型的正确性,利用上述模型结合免标定算法对CH４气体浓度进行测量.实验装

置示意图如图４所示.

　　RIGOLDG１０６２型函数发生器将扫描叠加调制的电信号输入到LDC５０１型激光控制器中,通过注入

电流调制对中心波长在１６５３nm附近的DFB激光器的输出波长进行调谐.DFB激光器输出的激光被一

个１×２光纤分束器分为两路:第一路激光经F２４０APC型准直器准直后穿过长度为２０cm的石英气池,
透射光强被ThorlabsPDA１０CSＧEC型光电探测器接收并转换为电信号;另一路激光通过马赫Ｇ曾德尔干

涉仪后被光电探测器接收,用于测量标准具信号.两路电信号通过卡扣连接器(BNC)的连接线传输,并
被NIPXIeＧ５１７０R型高速数据采集卡采集.

所选CH４的吸收线中心位于６０４６．９５cm－１附近,由３条紧邻的吸收谱线组成,主要参数[２０]见表３,其中

S为线强,E 为低态能级.该吸收线具有吸收强以及不受空气中水蒸气、CO２ 等气体吸收谱线干扰等优点,

广泛用于CH４浓度的测量[２１Ｇ２２].

０９３０００３Ｇ５



光　　　学　　　学　　　报

图４ CH４浓度免标定测量实验装置示意图

Fig．４ SchematicofexperimentalapparatusformeasuringCH４concentrationwithoutcalibration

表３ 所选谱线的主要参数

Table３ Mainparametersofselectedspectrallines

ν０/cm－１ S(２９６K)/(cm－２Pa－１) E/cm－１

６０４６．９４１９５ ２．０００×１０－７ ６２．８７５８

６０４６．９５２７５ ２．４５４×１０－７ ６２．８７６８

６０４６．９６４７４ ３．２２７×１０－７ ６２．８７８２

　　Iguchi[１４]等验证了三角波调制和正弦波调制的最佳调制系数分别为２．８和２．２.实验采用正弦波扫描,
扫描频率为１００Hz,三角波调制频率为１０kHz,最佳调制系数下对应的调制深度为０．１８８cm－１.此外,使
用正弦波调制的信号作为对比,正弦波调制频率为１０kHz,最佳调制系数下对应的调制深度为０．１４８cm－１.
背景光强信号和气体吸收光强信号的采样率为１MSs－１,标准具信号的采样率为１２５MSs－１.

使用物质的量分数为９９．９９９％的高纯N２和４．００％的CH４标准气体(余气为N２,相对不确定度为１．５％、
置信因子为２)配制实验所需的不同浓度的CH４气体.通过调节 HoribaZ５００型质量流量计的出口流量实

现配气,相应的配气参数见表４.实验开始前,持续通入流量为１Lmin－１的N２对气池进行吹扫,测量得到

背景光强IM０(t).实验时,按照配气列表改变CH４和 N２质量流量计的开度,使混合气体的出口总流量为

１Lmin－１,待气体充分混合后通过长气管进入气池,以保证气体的温度与室温一致,测量此时的透射光强

信号IMt(t).使用免标定方法处理实验数据并拟合SM
２f/１f信号,提取CH４浓度信息.图５为背景光强信号和

４．００％CH４的吸收信号.
表４ 不同浓度CH４的配气列表(CH４/N２)

Table４ DistributionlistfordifferentmolefractionsofCH４ CH４ N２ 

CH４molefraction/％ CH４flow/(Lmin－１) N２flow/(Lmin－１) Totalflow/(Lmin－１)

０．８０ ０．２０ ０．８０ １．００

１．００ ０．２５ ０．７５ １．００

１．６０ ０．４０ ０．６０ １．００

２．００ ０．５０ ０．５０ １．００

２．４０ ０．６０ ０．４０ １．００

３．００ ０．７５ ０．２５ １．００

３．２０ ０．８０ ０．２０ １．００

４．００ １．００ ０．００ １．００

　　最佳调制参数下三角波与正弦波调制方式的二次谐波信号SM
２f如图６(a)所示,相较于正弦波,三角波调

制的SM
２f的峰值高度提高了９．１３％.基于三角波调制的免标定测量方法的谐波拟合相对残差小于１．２％,如

图６(b)、(c)所示.得到拟合参数A 后,根据(１２)式就可计算出CH４的浓度.
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图５ 背景光强信号和４．００％CH４的吸收信号

Fig．５ BackgroundlightintensitysignalandabsorptionsignalofCH４withmolefractionof４敭００％

图６ (a)最佳调制参数下三角波调制与正弦波调制的二次谐波信号SM
２f;

(b)４．００％CH４三角波调制实验SM
２f/１f信号和仿真SS２f/１f信号;

(c)仿真SS２f/１f与实验SM
２f/１f信号拟合的相对残差

Fig．６  a SecondharmonicsignalsofSM
２ffortrianglewavemodulationandsinewavemodulation

atoptimalmodulationparameters  b experimentalSM
２f １fandsimulatedSS２f １fforCH４withmolefractionof４敭００％ 

 c relativeresidualbetweensimulatedSS２f １fandexperimentalSM
２f １f

　　当配制CH４的物质的量分数为４．００％时,连续测量６００s,测得的结果如图７(a)所示,每个测量值的时

间间隔为０．５s,测量值的标准偏差为７．７×１０－５.根据连续的测量点计算得到Allan方差曲线,如图７(b)所
示.可以看出,当积分时间为３０．５s时,Allan方差最小,此时系统的稳定性最高.

　　在同一浓度下进行多组重复实验,测量结果如图８所示,三角波调制免标定测量值与配气值之间的线性

度为０．９９９６.当配制CH４的物质的量分数在０．８０％~４．００％范围内时,浓度测量值与配气值的最大相对误

差为１．９％,最大标准偏差为９．６×１０－５.实验结果进一步验证了第３节中建立的DFB激光器频率响应模型

的可行性,并在该模型的基础上实现了三角波调制方式下CH４浓度的免标定测量.
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图７ (a)４．００％CH４连续６００s的测量浓度;(b)Allan方差

Fig．７  a Measuredmolefractionof４敭００％CH４in６００s  b Allanvariance

　　为了验证该免标定方法在复杂测量环境中的适用性,使用N２、高纯CO２(纯度不低于９９．９８％)与物质的

量分数为４．００％的CH４标准气体配制不同浓度的CH４,配气参数见表５.测量结果如图９所示,当配制CH４
的物质的量分数在０．８０％~４．００％范围内时,测量值与配气值的最大相对误差为２．０％,最大标准偏差为

１．４６×１０－４.
表５ 不同浓度CH４的配气列表(CH４/N２/CO２)

Table５ DistributionlistfordifferentmolefractionsofCH４ CH４ N２ CO２ 

Molefraction/％

CH４ CO２
CH４flow/(Lmin－１) CO２flow/(Lmin－１) Totalflow/(Lmin－１)

０．８０ ８０ ０．２０ ０．８０ １．００

１．００ ７５ ０．２５ ０．７５ １．００

１．６０ ６０ ０．４０ ０．６０ １．００

２．００ ５０ ０．５０ ０．５０ １．００

２．４０ ４０ ０．６０ ０．４０ １．００

３．００ ２５ ０．７５ ０．２５ １．００

３．２０ ２０ ０．８０ ０．２０ １．００

４．００ ０ １．００ ０．００ １．００

图８ CH４/N２混合气体中CH４的测量浓度

Fig．８ MeasuredmolefractionofCH４in

mixturegasofCH４andN２

图９ CH４/N２/CO２ 混合气体中CH４的测量浓度

Fig．９ MeasuredmolefractionofCH４in

mixturegasofCH４ N２andCO２

５　结　　论
研究了基于三角波调制的免标定气体浓度测量方法,建立了DFB激光器在三角波调制方式下的频率响

应模型,实现了免标定三角波调制方式下CH４气体浓度的准确测量.三角波调制方式比常用的正弦波调制

０９３０００３Ｇ８



光　　　学　　　学　　　报

方式具有更高的灵敏度.该方法不仅可用于对气体浓度的测量,稍加改进后可以结合双线测温法对气体的

温度和压力等参数进行免标定测量.
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