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基于空芯光纤光热光谱技术的高灵敏度CO2 检测
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摘要 研究了基于空芯光纤光热光谱技术的2
 

μm波段CO2 高灵敏度检测关键技术,采用基于反谐振空芯光纤的

低锐度法布里-珀罗干涉仪实现光热相位解调。对于波长为2004.02
 

nm的CO2 R(18)吸收线,在180
 

mW 的泵浦

功率以及1
 

s的积分时间下,噪声等效体积分数约4.7×10-8。为提高系统测量的稳定性,对光纤端面镀膜以抑制

泵浦光的干涉效应,同时将探测器波长锁定到干涉仪的工作点上。1
 

h内,体积分数为10-5 的CO2 标准气体对应

的信号波动约4.7%。噪声分析表明,探测光源的相位噪声和强度噪声是当前系统的主要噪声来源。
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1 引  言

二氧化碳(CO2)是主要的温室气体之一,根据

2020年世界气象组织发布的温室气体公报[1],可知

自2015年至2019年间,全球大气CO2 平均含量

(体积分数)由4×10-4 持续上升至4.105×10-4,
含量的增加对全球气候变化带来了严重影响。在工

业控制领域,高纯度乙烯/丙烯中混入痕量CO2,可
能会导致催化剂中毒,严重影响生产效率与产品质

量[2]。在医疗健康领域,呼气检测CO2 同位素丰度

已经成为幽门螺杆菌筛查的金标准[3]。开展高灵敏

度、高稳定性的CO2 原位在线检测技术研究对于上

述领域具有重要意义。
非色散红外吸收法(NDIR)是当前商用CO2 传

感器中使用最为广泛的技术,但是其灵敏度有限,易
受水汽的影响,且需频繁校准才能克服零点漂移。
国内外多个研究团队研究了基于激光光谱学的高灵

敏度CO2 检测技术。Pogány等[4]采用可调谐激光

吸收光谱技术,使用2.7
 

μm波段的半导体激光器

作为光源,在76
 

m等效光程气室中CO2 的噪声等

效体积分数约1.6×10-7。Crosson等[5]采用光腔

衰荡光谱技术,将等效光程扩大到约12
 

km,在

1.603
 

μm波长处CO2 的噪声等效体积分数达到

10-7。Laurila等[6-7]分别采用悬臂梁光声光谱和石

英增强光声光谱技术,在1.572
 

μm波长处CO2 的

噪声等效体积分数达到10-9。
上述方法所用的检测探头均基于空间光学结

构,复杂度与成本相对较高。近年来,空芯微结构光

纤的迅速发展为研究光与气体的相互作用提供了理

想平台[8-9]。Jaworski等[10]基于1
 

m长的宽带空芯

反谐振光纤演示了双气体探测,其中1.574
 

μm波

长处CO2 的噪声等效体积分数约1.53×10-7。

Nikodem
 

等[11]采用波长调制光谱技术在2
 

μm 导

光的空芯反谐振光纤中实现了CO2 检测,得益于

2
 

μm波段更强的吸收线,在1.35
 

m长的空芯光纤

中噪声等效体积分数约5×10-6。

2015年,Jin等[12]提出了空芯光纤光热干涉光

谱气体检测技术。与直接吸收技术相比,该方案充

分发挥了空芯光纤中光能量密度高、光与气体相互

作用距离长的优势,利用干涉相位检测灵敏度高的

特点,显著提升了传感器的性能。目前已经报道了

基于马赫-曾德尔、Sagnac、法布里-珀罗(F-P)、双模

干涉等多种干涉仪的痕量气体检测[12-17]。在上述干

涉仪结构中,F-P干涉仪的探头结构紧凑,可以实现

单端探测和多点化部署,具有良好的实用前景。
本文研究了基于空芯光纤光热干涉光谱法的

2
 

μm波段高灵敏度CO2 检测技术,仅使用15
 

cm长

的空芯光纤,积分时间为1
 

s时CO2 噪声等效体积分

数达到4.7×10-8,比已报道的基于空芯光纤的CO2
气体检测灵敏度高两个量级,在体积分数为10-6~
5×10-2 的范围内保持了良好的线性度。通过在后

反射端面镀制泵浦光增透膜(AR),有效地抑制了F-P
腔内泵浦光的干涉效应,同时采用反馈控制探测光波

长的方式实现了工作点的锁定,改善了系统的测量稳

定性。对于体积分数为10-5 的CO2 标准气体,在

1
 

h内,信号波动约4.7%。与其他CO2 检测技术相

比,该系统具有灵敏度高、动态范围大、全光纤探头等

特点,具有实现远程多点在线监测的潜力。

2 实验系统

2.1 吸收线选择

在空芯光纤光热光谱气体检测中,当其他条件

固定时,光热相位调制幅度与气体吸收线强度以及

泵浦光功率成正比[12],因此选择吸收强、可用泵浦

源功率高的吸收线对于提高检测灵敏度十分重要。
根据HITRAN2016数据库,CO2 在近红外到中红

外波段有多个吸收带,其中,中红外4.3
 

μm附近ν3
振动带吸收最强,比2

 

μm附近的2ν1+ν3 带高3个

量级,比1.57
 

μm 附近的3ν1+ν3 带高4个量级。
但是中红外光源价格昂贵,可用光源功率较低,多为

空间准直输出,不利于全光纤化集成,同时中红外导

光空芯光纤制备难度较高。与之相比,单模尾纤输

出的2
 

μm波段半导体激光器相对成熟,且可以通

过应用掺铥光纤放大的方式获得较高的功率。

图1 根据 HITRAN2016数据库计算的296
 

K和

1.01×105
 

N/m2 下CO2 和 H2O的吸收谱线

Fig 
 

1 Calculated
 

absorption
 

lines
 

of
 

CO2 and
 

H2O
 

at

296
 

K
 

and
 

1 01×105
 

N m2
 

from
 

HITRAN2016

1306004-2



特邀论文 第41卷
 

第13期/2021年7月/光学学报

在2ν1+ν3 带内,R(16)和R(18)吸收线强度最

高,图1给出了根据 HITRAN2016数据库计算的

296
 

K 和 1.01×105
 

N/m2 下 CO2[体 积 分 数

V(CO2)=10-4]和 H2O[体 积 分 数 V(H2O)=
10-2]的吸收谱线。可以看出,R(16)吸收线与 H2O
的吸收线有明显交叠,因此选择波长在2004.02

 

nm
的R(18)吸收线进行CO2 检测,其对应的纯CO2 吸

收系 数 为 0.14
 

cm-1,吸 收 线 的 半 峰 半 宽 为

0.0735
 

cm-1。

2.2 实验系统

整个实验系统主要由三部分组成:泵浦模块、相
位检测模块、传感探头。泵浦激光器为Eblana公司

生产的中心波长为2004
 

nm的半导体激光器,经自

行搭建的掺铥光纤放大器后最大输出光功率约

260
 

mW。通过电流端口对泵浦激光器施加快速电

流调制,同时通过温度控制端口,慢速调谐泵浦光波

长,最终经扫描获得了完整谱线。当存在CO2 气体

时,CO2 分子吸收调制泵浦光后,经过弛豫碰撞过

程释放热量,引起空芯光纤中温度和模式有效折射

率的周期性变化,进而导致探测光的相位变化。

实验中采用中心波长为1550.3
 

nm 的窄线宽

光纤激光器作为探测光源,利用F-P干涉仪对光热

效应引起的相位变化进行解调。探头反射的信号分

为两路,分别由光电探测器PD1和PD2接收并转换

为电信号,一路由锁相放大器处理并提取二次谐波

信号,另一路经低通滤波和伺服控制模块产生控制

信号,通过光纤激光器的压电陶瓷(PZT)波长调谐

端口调节探测光的波长,使其波长始终稳定在F-P
干涉谱的正交点Q 处,避免了由于环境变化引起的

工作点漂移及信号扰动。

2.3 探头制备

图2(a)为所用空芯反谐振光纤的扫描电镜

(SEM)图像,该光纤内切空气纤芯直径和环直径分

别为28
 

μm和14
 

μm,环的壁厚约370
 

nm,在波长

1550
 

nm处损耗低于0.1
 

dB/m,在波长2000
 

nm损

耗约0.6
 

dB/m。传感探头采用“单模光纤-空芯光

纤-单模光纤”结构,不同光纤之间通过陶瓷插芯对

准方式实现机械对接,随后点胶固化,空芯光纤与单

模光纤端面之间留有数十微米的空隙以便于气体

进出。

图2 光热气体检测实验系统。(a)实验框图;(b)空芯光纤扫描电镜图;(c)法布里-珀罗型气室

Fig 
 

2 Photo-thermal
 

gas
 

detection
 

system 
 

 a 
 

Experimental
 

setup 
 

 b 
 

SEM
 

image
 

of
 

HC-ARF 
 

 c 
 

F-P
 

gas
 

cell

  F-P探头的性能直接影响光热相位检测的灵敏

度,对于低锐度的F-P探头,可近似看作双光束干

涉,反射光强度IR 可以表示为

IR=R1I0+ηR2I0+2 ηR1R2I0cos(φ0+Δφ),
(1)

式中:R1、R2 分别为前后端面的反射率;I0 为入射

光强度;η为光从单模光纤进入空芯光纤再耦合回

单模光纤的耦合效率,实验测得该值约为34%;φ0

为F-P固有相位差,当干涉仪工作在正交点时,φ0

为π/2;Δφ 为光热效应引起的相位变化,弱吸收近

似下可以表示为[16]

Δφ=k*[1-exp(-αCL)]Ppump≈k*αCLPpump,
(2)

其中k* 为光热相位调制系数,α、C、L 分别表示气

体吸收系数、体积分数和有效吸收长度,Ppump 为泵

浦光功率。
在之前的工作中,均采用单模光纤与空气界面

作为反射端面[14-16]。除探测光外,泵浦光同样可能

在F-P腔内部发生干涉,实际上F-P腔内部泵浦光

功率与泵浦光波长以及F-P等效光程密切相关。
当F-P等效光程发生变化时,由于探测光波长已经

被锁定到工作点上,故相位检测灵敏度不受影响,但
是F-P腔内泵浦光功率会随之变化,进而导致信号

波动。因此,在F-P腔后端面镀制2
 

μm波段增透

膜(该镀膜在2
 

μm波段的反射率约0.3%),可以抑

制泵浦光的干涉效应,同时在1.55
 

μm波段的反射
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率R2 达20%,理论上可以得到更高的相位-光强转

换效率。采用相同空芯光纤制备了两个长度均为

15
 

cm的样品,PD的增益系数设为10倍,实验测得

的干涉谱如图3所示。与不镀膜样品相比,镀膜样

品工作点对应的PD接收光功率由305
 

μW 增加到

620
 

μW,因此对应的偏置电压由2.2
 

V 上升到

4.5
 

V,电 压-相 位 系 数 由 2
 

V/rad 提 高 至

4.2
 

V/rad。

图3 所制备的低品质因数F-P腔的反射谱

Fig 
 

3 Reflection
 

spectra
 

of
 

the
 

fabricated
 

F-P
cavities

 

with
 

low
 

quality
 

factors

3 实验结果与讨论

3.1 调制参数优化

泵浦光波长调制的深度和频率通过影响空芯光

纤中光与气体相互作用的光热过程来影响信号幅

度,这主要与气体类型和空芯光纤结构有关。实验

测试了二次谐波信号与调制深度的关系,如图4(a)
所示,随着调制深度的增加,二次谐波的峰值比峰峰

值 先 趋 于 平 坦,最 大 值 对 应 的 调 制 深 度 约

0.16
 

cm-1,约为气体吸收线半峰半宽的2.2倍。
后续实验中为避免激光器长时间工作在较大电流

下,选择调制电压为700
 

mV,对应的调制深度约

0.14
 

cm-1。
图4(b)为频率响应特性曲线,随着调制频率的

升高,信号幅度单调下降,3
 

dB滚降频率约11
 

kHz,
这主要是由空芯光纤中热扩散以及CO2 分子较长

的碰撞弛豫时间共同作用引起的。噪声水平随频率

升高整体呈下降趋势,当调制频率超过10
 

kHz后,
噪声水平不再明显下降。为获得较优的信噪比,选
择10

 

kHz作为后续实验的调制频率。

图4 调制深度和调制频率对信号幅度的影响。
 

(a)
 

10
 

kHz调制频率下归一化幅度与调制深度的关系;

(b)
 

0.14
 

cm-1 调制深度下归一化幅度和噪声的频率响应

Fig 
 

4Effect
 

of
 

modulation
 

depth
 

and
 

modulation
 

frequency
 

on
 

the
 

amplitude
 

of
 

the
 

signal 
 

 a 
 

Relationship
 

between
 

the
 

normalized
 

amplitude
 

and
 

modulation
 

depth
 

with
 

10
 

kHz
 

modulation
 

frenquency 
 

 b 
 

frequency
 

response
 

of
 

the

         
 

normalized
 

amplitude
 

and
 

noise
 

with
 

0 14
 

cm-1
 

modulation
 

depth

3.2 后端面增透镀膜作用评估

实验使用以 N2 平衡的CO2 体积分数为10-4

的标准CO2 气体,锯齿波扫描频率为10
 

mHz,锁相

放大器的时间常数为1
 

s,滤波器斜率为18
 

dB
 

per
 

octave,对应的噪声等效带宽为0.094
 

Hz。分别对

端面镀膜和不镀膜的样品进行了测试,对应的二次

谐波信号如图5(a)所示。当端面不作镀膜处理时,
二次谐波波形上明显叠加有周期性抖动,这主要是

由于泵浦光在F-P腔内部发生干涉,因此F-P腔内

的泵浦功率随泵浦光波长周期性变化。实验观察到

的波动周期约13
 

pm,与计算得到的泵浦光波长对

应的F-P腔的自由光谱范围(FSR,FSR=13.4
 

pm)
基本一致。而在后端面镀有泵浦光增透膜的样品

中,由于泵浦光难以形成有效干涉,二次谐波变得平

滑,信号波动得到有效抑制。此外,由于镀膜样品的

电压-相位系数更高,其信号幅度也由1.90
 

mV增

加到3.08
 

mV。
以每分钟10

 

mL的流量向气室中持续通入
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N2,以同样的锁相放大器参数测量4
 

min内的噪

声,如图5(b)所示,无镀膜样品和镀膜样品的噪声

标准差(std)分别为0.882
 

μV和1.363
 

μV。综合

来看,镀膜后同样的光热相位变化能够获得更大的

信号幅度,但是噪声水平也显著增加,因此镀膜对信

噪比的提升有限。但是,镀膜有效抑制了泵浦光的

干涉效应,保证了F-P腔内泵浦光功率不随等效光

程的变化而改变,能够改善信号的稳定性。

图5 后端面增透镀膜的影响。(a)体积分数为10-4 的标准CO2 气体的二次谐波谱;(b)纯N2 下的噪声

Fig 
 

5 Influence
 

of
 

AR
 

coating
 

on
 

the
 

rear
 

end
 

face 
 

 a 
 

2f
 

spectra
 

at
 

V CO2 =10-4 
 

 b 
 

noise
 

with
 

pure
 

N2

3.3 系统检测性能

图6(a)所示为体积分数为10-5
 

的标准CO2 气

体 所 测 得 的 二 次 谐 波 信 号,信 号 峰 峰 值 为

292.4
 

μV,信噪比为214,根据信噪比计算得到CO2
噪声等效体积分数约4.7×10-8,相应的归一化噪

声等效吸收系数为3.86×10-9
 

cm-1·W·Hz-1/2。
对体积分数为10-6~5×10-2

 

的标准
 

CO2 气体

进行了测试,传感器响应表现出良好的线性度,考虑

噪声等效体积分数的动态范围超过6个量级。由(2)

式可知,在长吸收光程的气室中,当气体浓度较高时

弱吸收近似不再成立,因此系统响应不再满足线性关

系。而实验所用的传感探头长度仅为15
 

cm,即使在

CO2 的体积分数为5×10-2 时,相对误差仅为

ε=
1-exp(-αCL)-αCL

αCL ×100% ≈5.1%,

(3)
故可以认为弱吸收近似依然成立,厘米级的短吸收

光程是实现大动态范围的重要因素。

图6 CO2 浓度的检测性能。(a)体积分数为10-5 的标准CO2 气体的二次谐波谱;(b)不同浓度下的二次谐波信号幅度

Fig 
 

6 Detection
 

performance
 

of
 

CO2 concentration 
 

 a 
 

2f
 

spectrum
 

at
 

V CO2 =10-5 

 b 
 

2f
 

signal
 

amplitude
 

at
 

different
 

volume
 

fractions

  连续测量1
 

h,体积分数为10-5 的CO2 标准气

体对应的二次谐波信号,如图7(a)所示。图7(b)给
出了提取的每个扫描周期内的二次谐波峰峰值,在

1
 

h内信号波动幅度约4.7%,通过增加平均时间,
信号稳定性可以得到进一步提升。

图8所示为信号强度以及噪声与泵浦光功率的

关系。实验测得泵浦光由单模光纤进入空芯光纤的

耦合损耗约1.4
 

dB,所给出的泵浦功率为根据这一

插入损耗估算的空芯光纤内的功率。随着泵浦光功

率增大,信号幅度近似线性增加,而噪声水平并未显

著提高,因此提高泵浦光功率能够有效提高信噪比。

3.4 噪声分析

进一步分析系统的噪声来源。考虑到10
 

kHz
的调 制 频 率 和 二 次 谐 波 检 测 方 式,噪 声 评 估 在

20
 

kHz的检测频率下进行。系统噪声主要由电噪

声和光噪声两部分组成,其中光噪声主要可以分为
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图7 针对体积分数为10-5 的标准CO2 气体连续测量1
 

h的结果。(a)二次谐波信号;(b)二次谐波峰峰值

Fig 
 

7 Measuremental
 

results
 

of
 

the
 

CO2 standard
 

gas
 

within
 

1
 

h
 

at
 

V CO2 =10-5 

 a 
 

2f
 

spectrum 
 

 b 
 

peak-to-peak
 

value

图8 泵浦光功率对二次谐波谱及噪声的影响。(a)
 

体积分数为10-4 的标准CO2 气体的二次谐波谱;

(b)二次谐波信号幅度和噪声随泵浦光功率的变化曲线

Fig 
 

8 Influence
 

of
 

pump
 

power
 

on
 

the
 

2f
 

signal
 

amplitude noise 
 

 a 
 

2f
 

signal
 

spectra
 

at
 

V CO2 =10-4 

 b 
 

relationship
 

between
 

the
 

2f
 

signal
 

amplitude noise
 

and
 

the
 

pump
 

power

散粒噪声、强度噪声和相位噪声,则系统噪声的标准

差可以表示为

σ= σ2E+σ2S+σ2I+σ2P, (3)
式中:σE、σS、σI、σP 分别为电噪声、散粒噪声、强度噪

声和相位噪声的标准差。首先测量了当PD接收光

功率为0时的噪声标准差,约0.07
 

μV,远高于锁相

放大器的噪底,因此PD噪声是系统电噪声的主要

来源。然后,将探测激光器输出的光通过可调光纤

衰减器直接注入PD,测量不同接收光功率下的噪声

水平,如图9(a)所示,方框表示实测噪声标准差,圆
环表示去除电噪声后计算得到的光噪声标准差,ρ
为拟合斜率。当接收功率超过100

 

μW 时,噪声与

接收光功率几乎呈线性关系,由此表明此时的噪声

主要由光源的相对强度噪声主导,散粒噪声的影响

可以忽略。当PD接收光功率为620
 

μW时,对应的

强度噪声约0.73
 

μV。

  进一步地,制备了干涉对比度接近但长度不同

的样品,实测噪声标准差如图9(b)中方框所示。考

虑0.73
 

μV的强度噪声后计算得到的相位噪声如

图9(b)中圆环所示,可以看到相位噪声随F-P腔长

近似线性增加,斜率ρ≈0.08
 

μV/cm,15
 

cm样品对

应的相位噪声约1.2
 

μV。所用窄线宽光纤激光器

在 20
 

kHz 频 率 处 的 相 位 噪 声 约 为

0.28
 

μrad·Hz
-1/2·m-1,实验中PD放大系数为

100倍,对应的电压-相位系数为42
 

V/rad,锁相放

大器的检测带宽为0.094
 

Hz,根据上述参数计算,
可得30

 

cm光程差下对应的激光器相位噪声约为

1.1
 

μV,与实验结果基本一致。
根据(1)式和(2)式,当光噪声为主要噪声源时,

相位检测信噪比可以表示为

RSN=
2 ηR1R2I0k*αCLPpump

(R1+ηR2)I0δI  2+ 2 ηR1R2I0δPL  2
,

(4)
式中:δI 与δP 分别为归一化的强度噪声和相位噪

声。若采用高性能的窄线宽激光器和较短的样品长

度,则相位噪声较小而强度噪声占主导,优化端面反

射率或者对接损耗,可以使得R1=αR2,即适当提

高后端面反射率可以恰好补偿由光纤对接引起的功
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图9 强度噪声和相位噪声的影响。(a)
 

15
 

cm样品中噪声与接收光功率的关系;
(b)

 

620
 

μW接收光功率下噪声与F-P腔长度的关系

Fig 
 

9 Influence
 

of
 

intensity
 

noise
 

and
 

phase
 

noise 
 

 a 
 

Relationship
 

between
 

the
 

noise
 

and
 

received
 

power
 

in
15-cm-long

 

gas
 

cell 
 

 b 
 

relationship
 

between
 

the
 

noise
 

and
 

F-P
 

cavity
 

length
 

with
 

received
 

power
 

of
 

620
 

μW

率损耗,此时可以得到最佳信噪比。而当使用长探

头或较线宽的探测光源时,相位噪声占主导,如
(4)式所示,信号和噪声均与探头长度成正比,相位

检测信噪比仅与光热效率有关,故增加探头长度或

优化镀膜参数均无法改善信噪比。
根据上述分析,在本文所采用的实验系统中,激

光器的相位噪声和强度噪声是系统噪声的主要来

源,分别约为1.2
 

μV和0.7
 

μV。尽管强度噪声可

以通过平衡探测等方式进行抑制,但即便强度噪声

完全消除,由于存在较大的相位噪声,总噪声水平也

仅能降低约12%。此外,虽然增加气室长度可以增

加光热信号幅度,但是也会导致相位噪声的增加,使
得相位噪声占主导,故在这种情况下,继续增加长度

无法带来信噪比的提升。因此,F-P结构更适合采

用较短的气室,其探头小型化、无电磁干扰、单端探

测、可多点部署的特点使得这一结构具有良好的应

用前景。

4 结  论

采用空芯光纤光热干涉光谱法,开展了CO2 高

灵敏度检测技术的研究。基于2004.02
 

nm处CO2
的R(18)吸收线,结合自行搭建的掺铥光纤放大器,
在15

 

cm的空芯光纤中,1
 

s时间常数下的CO2 噪

声等效体积分数约4.7×10-8,比目前已报道的基

于空芯光纤的CO2 气体的检测灵敏度高两个量级,
归 一 化 噪 声 等 效 吸 收 系 数 为 3.86 ×
10-9

 

cm-1·W·Hz-1/2,该传感器在 CO2 体积分

数为5%的范围内保持有良好的线性度。1
 

h内,体
积分数为10-5 的CO2 标准气体对应的信号波动约

4.7%。噪声分析表明,受限于探测光源的相位噪

声,继续增加空芯光纤长度对信噪比的改善十分有

限。所报道的具有小型化全光纤探头的高灵敏

CO2 气体检测系统,为大气环境监测、工业过程控

制、医疗健康等领域提供了新的原位在线监测方案。
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