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摘要　利用近红外可调谐半导体激光器结合自主设计的柱面镜光学多通池,采用免标定波长调制吸收光谱技术实

现了乙炔气体的痕量探测;实验中,使用中心波长为１．５３μm的分布式反馈二极管激光器和有效光程为１０．５m的

柱面镜光学多通池,采用免标定波长调制吸收光谱技术对乙炔气体进行探测,并利用Allan方差对系统性能进行分

析;对免标定波长调制吸收光谱技术与传统波长调制吸收光谱技术进行对比分析.结果表明:相比于传统的波长

调制技术,免标定波长调制吸收光谱技术具有系统结构简单、灵敏度高以及浓度和光功率免标定等特点,可以提高

系统的探测灵敏度和测量精度;使用免标定波长调制吸收光谱技术时,系统的测量误差小于５％,测量精度是传统

波长调制技术的３．５倍,平均时间为１s时的系统探测灵敏度为０．１２７×１０－６,平均时间为１１８s时的系统探测灵敏

度可达０．０３１×１０－６.
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１　引　　言

可调谐二极管激光吸收光谱(TDLAS)技术具

有实时原位、非接触性和高灵敏度测量的优点,被广

泛应用于痕量气体的探测.目前,TDLAS技术主

要有２种:直接吸收光谱(DAS)技术[１Ｇ２]和波长调

制吸收光谱(WMS)技术[３Ｇ６].DAS技术的优势是

无需对系统进行标定,然而DAS技术测量容易受基
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线误差、谱线重叠、波长扫描范围小和光强波动的影

响.WMS技术通过对激光器扫描信号上叠加高频

率(＞kHz)的调制信号来有效抑制低频噪声的影

响,从而提高系统的信噪比(SNR).
在传统的 WMS技术中,测量信号需要用已知

浓度 的 标 准 气 体 进 行 在 线 校 准,这 限 制 了 传 统

WMS技术的应用(如开放光程下的探测等).此

外,在强吸收、吸收谱线重叠和相对恶劣的环境下,
采用标准样品进行校准会变得非常困难和不准确.
免标定波长调制吸收光谱(CFＧWMS)技术[７Ｇ９]可以

通过对测量得到的吸收谱和模拟得到的吸收谱进行

迭代和拟合,从而得到测量气体的吸收信息,实现痕

量气 体 的 免 标 定 测 量,其 关 键 步 骤 是 准 确 模 拟

WMS光谱.Rieker等[１０]采用CFＧWMS技术实现

了燃烧过程中水汽温度和浓度的同时探测,其温度

测量误差在４．６％以内,浓度测量误差在５．４％以内.
在此基础上,Sun等[１１]使用软件数字锁相代替锁相

放大器实现了CFＧWMS测量方法,简化了测量系

统,并对水汽进行了免标定探测.Wei等[１２]使用量

子级联激光器和CFＧWMS技术实现了甲烷气体的

免标定探测,其浓度测量误差小于３．５％.
本文基于CFＧWMS技术建立了一套 TDLAS

实时测量系统,使用中心波长为１．５３μm的分布式

反馈(DFB)二极管激光器和有效光程为１０．５m的

柱面镜光学多通池,采用 CFＧWMS技术对 乙 炔

(C２H２)气 体 进 行 免 标 定 痕 量 探 测;分 析 了 CFＧ
WMS测量系统的优点,并与传统的 WMS技术进

行对比.

２　CFＧWMS技术的原理

在 WMS技术中,激光器的工作频率v(t)由较

小的扫描频率vs(t)和较大的正弦调制频率fm 决

定,即

v(t)＝vs(t)＋am(t)sin(２πfmt＋θ), (１)
式中:t为扫描时间;am(t)为正弦波调制深度;θ为

相位变化.根据比尔Ｇ朗伯定律,在温度T 和压强p
下,通过吸收物质后的透过光强为

I(t)＝Ibgexp[－α(v)]＝

Ibgexp[－cpL∑
j
S(vj,T)χj(v,c,p,T)],(２)

式中:Ibg(t)为无吸收物质时的背景光强;α(v)为光

谱吸收,与吸收气体的浓度c、有效吸收光程L、吸
收气体在激光频率vj 下的跃迁线强S(vj,T)和线

型函数χj(v,c,p,T)有关.使用基于LabVIEW
软件的数字锁相放大器来提取 WMS的n 次谐波

信号[１３]

Wnf ＝ [I(t)sin(２πnfm)LPF]２＋[I(t)cos(２πnfm)LPF]２, (３)

式中:LPF为低通滤波器;为卷积运算.使用软件

数字锁相能够解调出任意n 次波长调制谐波分量

(nfＧWMS).激光器功率的变化和仪器装置的影响

因素可以通过用１fＧWMS信号归一化的２fＧWMS
信号来消除.基于测量得到的背景信号,由(２)式和

(３)式可以计算模拟得到一次谐波归一化后的二次

谐波吸收光谱(２f/１fＧWMS),然后使用最小二乘

法分别拟合模拟得到的２f/１fＧWMS信号和测量

得到的２f/１fＧWMS信号,得出最佳的拟合光谱,
然后提取出所需要的浓度信息.图１所示为提取气

体吸收信息的CFＧWMS算法流程图.

３　实验装置

实验测量装置如图２所示.采用中心波长为

１．５３μm的DFB二极管激光器作为光源,激光输出

功率约为５mW,激光器的工作电流和温度通过

LDCＧ３７２４C型(ILXLightwave公司)激光器电源驱

动器控制.使用 NIＧUSBＧ６３６６型数据采集卡产生

图１ CFＧWMS算法流程图

Fig敭１ FlowchartofCFＧWMSalgorithm

三角波叠加高频正弦波的电压信号,电压信号被送

入激光控制器的调制输入端,用来改变激光控制器

的中心工作电流,实现激光器工作频率的扫描及调

制,并通过实验室自制的光纤标准具对激光器的输
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出频率进行标定.输出激光经准直器(CL)后耦合

到实验室自制的柱面镜光学多通池[１４](基长１５cm,
有效光程１０．５m)内,经过多通池多次反射后出射

的光 束 经 聚 焦 透 镜 会 聚 到InGaAs光 电 探 测 器

(PD,２０１１FCＧM 型,NewFocus公司)上,然后使用

数据采集卡将其采集到计算机进行数据处理和分析

计算.

图２ 实验装置示意图

Fig敭２ Schematicofexperimentaldevice

４　结果与分析

４．１　C２H２ 吸收谱线的选择

图３ C２H２ 和 H２O在６５２９．１７cm－１处的模拟吸收谱

Fig敭３ SimulatedabsorptionspectraofC２H２and

H２Oat６５２９敭１７cm－１

实验中,C２H２ 吸收谱线是根据 HITRAN２０１２
数据库[１５]进行选择的,所选择的吸收谱 线 位 于

６５２９．１７cm－１ 附 近, 线 强 为 １．１７×
１０－２０cm－１/(moleculecm－２),该位置处能够有效

避免环境中含量较多的水汽的干扰.图３所示为

C２H２ 气体和H２O气体在温度T＝２９６K、压强p＝
１０１．３２５kPa、光程L＝１０．５m的条件下,采用Voigt
线型函数模拟得到的C２H２和 H２O的吸收谱.使

用中心波长为１．５３μm的DFB二极管激光器,调节

激光控制器的工作温度和中心电流分别为３２．９℃
和７０mA,使其输出波数与所选择C２H２ 吸收谱线

位置相对应.实验时固定激光控制器的工作温度,

通过调制电压信号来调节激光控制器的工作电流,
从而实现二极管激光器的频率调谐.

４．２　系统性能标定

先将高纯 N２ 气体通入柱面镜多通池内,再使

用配气系统 (Series４０００型,Environics公司)配制

由高纯N２ 气体和体积分数为１０－３的C２H２ 标准气

体组成的体积分数为３×１０－４的C２H２ 气体,然后将

其充入柱面镜多通池内.在环境温度为２９６K,压
强为１０１．３２５kPa的条件下对系统进行测试,所用

三角波扫描频率为１００Hz,幅值为２V,正弦波调制

频率为１０kHz,幅值为０．６V,每次测量都是在平均

一次的情况下记录的,数据采集时间为０．０１s,测量

得到的背景激光透射光强Ibg(t)和通入C２H２ 气体

后的激光透射光强I(t)如图４所示.图５所示为

经过LabVIEW 软件自动处理后得到的１fＧWMS
信号、２fＧWMS信号、２f/１fＧWMS信号及最佳拟

合 光谱和残差(r).拟合计算得到C２H２气体的体

图４ 测量得到的N２ 气体的背景光强Ibg(t)和
通入C２H２ 气体后的激光光强I(t)

Fig敭４ MeasuredbackgroundintensityIbg t ofN２
gasandlaserintensityI t afterpassingintoC２H２gas

图５ 测量得到的１fＧWMS信号、２fＧWMS信号、

２f/１fＧWMS信号和最佳拟合光谱以及残差

Fig敭５ Measured１fＧWMSsignal ２fＧWMSsignal 
２f １fＧWMSsignals togetherwith
bestfittingandresidualsignals
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积分数为３０３．４×１０－６,整个拟合算法所需时间为

１s,测量误差为１．１％,残差的标准偏差为２．３６×
１０－４,２f/１fＧWMS光谱信号的SNR为６１４.

使用高纯N２ 气体体积分数为１０－３的C２H２ 标

准气体配制体积分数分别为５×１０－６~４×１０－４的

C２H２ 气 体.利 用 CFＧWMS技 术 测 量 不 同 浓 度

C２H２ 气体的２f/１fＧWMS光谱信号,并反演得到

其对应的浓度值,图６所示为其中４组不同浓度

C２H２ 气体的测量结果和拟合结果,图７示出CFＧ
WMS测量结果与配制浓度的一一对应关系.可

知,系统 测 量 误 差 都 小 于５％,充 分 证 明 了 CFＧ
WMS技术的可行性,低浓度时的测量误差明显偏

大,主要是由配气系统配制低浓度气体的不准确

性导致的.

图６ 不同体积分数C２H２ 气体光谱信号的测量结果和拟合结果.(a)１０－５;(b)４×１０－５;(c)１．２×１０－４;(d)４×１０－４

Fig敭６ MeasuredandfittedspectralsignalofC２H２gaswithdifferentvolumefractions敭 a １０－５  b ４×１０－５ 

 c １敭２×１０－４  d ４×１０－４

图７ 测量反演浓度与配制浓度的相对误差

Fig敭７ Correspondingrelativeerrorsofgasmeasured
concentrationandsampleconcentration

　　为了评估测量系统的长时间稳定性,利用标准

气体配制体积分数为２×１０－４的C２H２ 气体,在环境

温度和压强不变的情况下,进行连续３０min的浓度

检测,浓度数据采样时间为１s(数据采集时间与处

理时间之和),对测量得到的浓度数据进行Allan方

差分析[１６],可得系统在平均一次、采样时间为１s时

的探测极限为０．１２７×１０－６,当平均时间为１１８s
时,探测极限可达到０．０３１×１０－６.系统的Allan方

差分析结果如图８所示.

图８ 系统的Allan方差

Fig敭８ Allandeviationofsystem

４．３　CFＧWMS技术与传统 WMS技术的比较

针对传统 WMS技术存在的问题,开展了CFＧ
WMS技术的研究,因此对２种技术进行对比分析

是很重要的一个环节,以验证、完善新方法.为了与

传统的 WMS技术(２fＧWMS技术)进行对比分析,
使用 相 同 的 激 光 器 和 多 通 池,采 用 锁 相 放 大 器

(SR８５０型,StanfordResearchSystem公司)对相同

实验条件下的C２H２ 气体进行传统波长调制光谱测
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量,对测量结果进行对比分析.对于配制的体积分

数为２．３×１０－４的C２H２ 气体,采用CFＧWMS技术

与传统２fＧWMS技术连续测量２０００s的结果如图

９所示,可知:利用２fＧWMS技术测量时的一次标

准偏差１δ为０．６０３×１０－６,采用CFＧWMS技术测量

时的一次标准偏差１δ 为０．１７５×１０－６,其浓度测量

精度约为传统２fＧWMS技术的３．５倍.CFＧWMS
技术通过１fＧWMS信号归一化和拟合算法在一定

程度上消除了激光器功率变化和仪器装置不稳定的

影响,使系统的测量精度得到了明显提升.

图９ ２fＧWMS技术和CFＧWMS技术连续检测的结果

Fig敭９ Continuousdetectionresultswith
２fＧWMSandCFＧWMS

５　结　　论

基于CFＧWMS搭建了一套TDLAS气体探测

系统,使用中心波长为１．５３μm的DFB二极管激光

器和有效光程为１０．５m的柱面镜光学多通池,采用

CFＧWMS技术对C２H２ 气体进行了痕量探测,其浓

度测量误差小于５％;通过Allan方差分析得到平均

时间为１s时,系 统 的 最 小 可 探 测 浓 度 达 到 了

０．１２７×１０－６,当系统的平均时间达到１１８s时,探测

极限 可 达 到０．０３１×１０－６.将 该 技 术 与 传 统 的

WMS技术进行对比,前者的测量精度为后者的３．５
倍.CFＧWMS测量系统具有高灵敏度、高分辨率、
快速响应和免标定的优点,在气痕量体探测领域,特
别是在吸收谱线重叠和相对恶劣的环境下,具有广

阔的应用前景.
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