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基于固定点波长调制光谱技术的气体浓度测量方法
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摘要 固定点波长调制光谱技术虽然具有时间分辨率高的优点,但随着激光器出光中心的波数漂移,气体浓度的

测量会出现较大误差。为消除波数漂移对浓度测量的不利影响,本文提出了一种基于固定点波长调制光谱技术的

气体浓度测量方法。引入一条带有封闭气池的参考光路,通过谐波高度来推算激光器出光中心的波数偏移量,使
用循环迭代算法实现待测气体浓度的有效反演。搭建了一套基于固定点波长调制光谱技术的测量系统,通过改变

激光器的工作温度来模拟波数漂移现象。选择CH4分子在6046.955
 

cm-1附近的吸收谱线进行浓度测量实验,结
果显示:浓度测量的最大相对误差由90.510%降低至5.204%;对于低于70.000%的误差,修正后均可控制在

2.000%以内。这说明所提方法能准确计算波数偏移量,提高气体浓度的测量精度,为使用固定点调制光谱技术实

现快速场反演提供了技术保障。
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Abstract Although
 

fixed
 

wavelength
 

modulation
 

spectroscopy
 

has
 

the
 

advantage
 

of
 

high
 

temporal
 

resolution 
 

a
 

large
 

measurement
 

error
 

of
 

gas
 

concentration
 

appears
 

with
 

the
 

wavenumber
 

drift
 

of
 

the
 

laser
 

emission
 

center 
 

A
 

gas
 

concentration
 

measurement
 

method
 

based
 

on
 

fixed
 

wavelength
 

modulation
 

spectroscopy
 

was
 

proposed
 

in
 

this
 

paper
 

to
 

eliminate
 

the
 

influence
 

of
 

wavenumber
 

drift
 

on
 

concentration
 

measurement 
 

A
 

reference
 

optical
 

path
 

with
 

a
 

closed
 

gas
 

cell
 

was
 

introduced 
 

and
 

the
 

wavenumber
 

offset
 

of
 

the
 

laser
 

emission
 

center
 

was
 

calculated
 

according
 

to
 

the
 

harmonic
 

height 
 

A
 

cyclic
 

iterative
 

algorithm
 

was
 

adopted 
 

and
 

the
 

gas
 

concentration
 

to
 

be
 

measured
 

was
 

calculated
 

through
 

inversion 
 

A
 

measurement
 

system
 

based
 

on
 

fixed
 

wavelength
 

modulation
 

spectroscopy
 

was
 

built 
 

The
 

working
 

temperature
 

of
 

the
 

laser
 

was
 

adjusted
 

to
 

simulate
 

wavenumber
 

drift 
 

The
 

absorption
 

line
 

of
 

CH4 molecules
 

near
 

6046 955
 

cm-1
 

was
 

selected
 

to
 

carry
 

out
 

concentration
 

measurement
 

experiments 
 

The
 

results
 

show
 

that
 

the
 

maximum
 

relative
 

error
 

of
 

concentration
 

measurement
 

is
 

reduced
 

from
 

90 510%
 

to
 

5 204% 
 

Errors
 

smaller
 

than
 

70 000%
 

can
 

be
 

controlled
 

within
 

2 000%
 

after
 

correction 
 

This
 

means
 

that
 

the
 

proposed
 

method
 

can
 

accurately
 

calculate
 

the
 

wavenumber
 

offset 
 

improve
 

the
 

measurement
 

accuracy
 

of
 

gas
 

concentration 
 

and
 

thereby
 

provide
 

technical
 

support
 

for
 

fast
 

field
 

inversion
 

by
 

fixed
 

modulation
 

spectroscopy 
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1 引  言

可调谐半导体激光吸收光谱(TDLAS)技术具

有环境适应性强、响应速度快、非侵入等优点[1-3],不
仅可用于大气环境下的气体检测,还在燃煤锅炉、航
空发动机燃烧室等流场诊断方面有着广阔的应用前

景。波长调制光谱(WMS)技术[4]是TDLAS技术

中的一种典型方法,具有抗噪声干扰能力强、灵敏度

高的特点。根据是否叠加低频扫描信号可以将

WMS技术分为扫描波长调制光谱(Scanned-WMS)
技术[5-7]和固定点波长调制光谱(Fixed-WMS)技
术[8-10]。目前应用广泛的Scanned-WMS技术是使

用分布式反馈(DFB)激光器对目标吸收谱线进行一

定波数范围的扫描,对数据发生与采集设备的要求

高,较难满足对时间分辨率需求高的场景;而Fixed-
WMS技术无低频信号扫描,只在激光器输出固定

波数处叠加高频调制信号,相对于Scanned-WMS
技术来说,无需对吸收系数进行积分运算,峰值处的

吸收光谱信息为有效信息,采集和处理固定谱线中

心处的激光强度信号即可,具有时间分辨率高的优

点。因此,在实现快速场反演的研究背景下,本课题

组选择使用Fixed-WMS技术进行浓度反演。但

是,Fixed-WMS技术在使用过程中也存在一些问

题:首先,将激光出光中心严格调整到谱线中心位置

是很难实现的;其次,激光器在长时间运行时,驱动

电流、驱动温度的漂移,环境温度的实时变化和控制

电路的老化等,都会导致DFB激光器出光波数中心

发生缓慢漂移[11]。以上两种情况都会使探测到的

信号不是峰值高度信息,极大地降低了气体参数的

测量精度。唐七星等[12]提出了一种改进的时域相

关光谱修正算法,该算法通过对积分吸光度的修正

消除了随机噪声、背景噪声、漂移噪声对系统的影

响;该方法属于Scanned-WMS技术范畴,且仅考虑

了测量系统的稳定性,系统的准确性(即浓度值的测

量是否精确)未明确指出。祝仰坤等[13]提出了一种

基于波数漂移修正算法的免标定固定点波长调制方

法,该方法通过拟合标准具测量信号来计算激光器

波数的瞬时值,进而实现气体浓度的免标定测量;该
方法中影响波数偏移量的参数较多,且均依赖实验

测得,易受低频噪声的干扰。为了消除激光波数漂

移对气体浓度测量精度的影响,魏玉宾[14]提出了基

于参考光路与参考气室的自校准方案,该方案需要

实时手动调整控制器来实现对激光波数的控制,无
法保证测量精度。激光器的出光波数发生变化时,

光强解调得到的二次谐波幅值不仅与气体参数有

关,还与激光器的调制特性有关。传统的带参考池

的修正方法[15-16]往往认为含有误差的二次谐波全部

将误差转移给气体参数,忽视了调制深度等激光特

性参数的变化。因此,消除激光波数漂移影响的光

谱测量系统的精度仍有待提高。
为了消除波数漂移对测量系统的不利影响,本

文提出了一种基于Fixed-WMS技术的气体浓度测

量方法。设置一条带有封闭气池的参考光路(封闭

气池内的气体参数已知且在数据采集时间内无明显

变化),借助标准具信号实时更新调制深度的变化;
利用谐波高度计算激光器的波数偏移量,使用循环

迭代算法实现待测气体浓度的精确反演。激光器在

短时间内的波数偏移量很小,又因为受到采集卡存

储空间的限制,长时间的监测很难实现。通过改变

激光器的运行参数,使出光中心波数发生不规则波

动,在达到下一平稳状态之前存在一定时间延迟;本
文通过该过程模拟激光中心波数漂移现象来验证所

提方法的有效性。

2 基本原理

当激光器受到频率为f 的正弦电流调制时,激
光器的出光波数v(t)就会受到调制作用,其随时间

的变化可表示为

v(t)=v-+acos(2πft+φ), (1)
式中:v- 为激光器的出光中心波数,cm-1;a为激光器

出光波数的调制深度,cm-1;f为激光器的调制频率,
kHz;φ为波数调制初始相角,rad;t为时间,s。

在常温常压环境下,气体吸收光谱的线型函数

可以近似表述为洛伦兹(Lorentz)线型函数[17]。根

据Beer-Lambert定律,光谱吸收率α(t)可以表示

为

α(t)=-ln
It(t)
I0(t)
􀭠
􀭡

􀪁􀪁 􀭤
􀭥

􀪁􀪁 =Aϕ(v), (2)

ϕ(v)=
1
πγ

1

1+
v-v0

γ  2
=1πγL

(x,m),

x=Δvγ =
v-v0

γ
,m=a

γ
, (3)

式中:It(t)为经均匀待测气体吸收后的透射光强;
I0(t)为无气体吸收的背景光强;A 为积分吸收面

积;ϕ(v)为线型函数;v0 为吸收谱线中心波数;
L(x,m)为归一化的Lorentz线型函数,其中x 是

激光器偏移程度的无量纲参数,m 是激光器的调制
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系数;Δv为激光器瞬时出光波数相对谱线中心的偏

移量;v为激光器的瞬时出光波数;γ为Lorentz线

型函数的半峰全宽(HWHM)。γ可以表示为

γ=P∑
j
(Cj2γj), (4)

式中:P 为气体总压力,atm;Cj 是第j种组分的物

质的量分数,%;γj 是第j种组分的碰撞展宽系数,
 

cm-1·atm-1。碰撞展宽系数是关于温度T 的函

数,表示为

γj(T)=γj(T0)
T0

T  nj, (5)

式中:γj(T0)为参考温度下第j种组分的展宽系

数,其中T0(T0=296
 

K)为参考温度;nj 为对应的

温度指数,典型值为0.5。
激光器出光中心在某波数处的Lorentz线型函

数的谐波高度HL[18]可以表示为

HL= -4
m2 + 2

m2

(r+1-x2)r+X +2|x| r-X
r

,
 

r= X2+4x2,
 

X=1-x2+m2。 (6)

  定义光谱吸收率α(t)经过数字锁相、低通滤波后获得的二次谐波信号为Hα,由(2)式、(3)式可得积分

吸收面积为
 

A=πγH
α

HL = πγHα

-4/m2+ 2{(r+1-x2)r+X +2|x| r-X}/(m2r)
, (7)

最后,反演的浓度值为

C= A
PlS(T)

, (8)

式中:S(T)为线强,cm-2·atm-1,是温度T 的函

数,以T0=296
 

K时的线强S(T0)为参考,查找

HITRAN数据库可以计算得到线强S(T)[19];l为

光程长,cm。
 

3 实验系统与流程

图1为激光器波数漂移情况下的气体浓度测量

装置示意图。函数发生器(RIGOL
 

DG1062z)发出

正弦调制信号(调制频率为10
 

kHz,电压峰峰值为

1.1
 

V)到激光温度电流控制器(Stanford
 

Research
 

System
 

LDC50),对DFB激光器(NLK1U5EAAA)
的输出波数进行调谐;DFB激光器输出的激光由光

纤分束器分为四路:第一路激光经准直器(F240-
1550

 

APC/FC)准直后,通过高分辨率光学标准具

(自由谱间距为0.01
 

cm-1),然后被高带宽光电探

测器(THORLABS
 

PDA10CF-EC,带宽为150
 

MHz)
接收,用于获取激光瞬时频率与时间的离散响应关

系;第 二 路 光 直 接 被 探 测 器 (THORLABS
 

PDA10CS-EC,带宽为17
 

MHz)接收,探测器获得

的是无任何吸收的背景光强I0(t);第三路是带有

封闭气池(石英玻璃气池,外裹隔热保温层,lref=
44.5

 

cm)的参考光路,封闭气池内的气体与待测气

体种类相同且气体参数已知,透射光强Itref(t)被探

测器(THORLABS
 

PDA10CS-EC,带宽为17
 

MHz)接
收;第四路为测量光路,测量气池(lmea=20

 

cm)中
通入流量稳定的目标气体,透射光强Itmea(t)被探测

器(THORLABS
 

PDA10CS-EC,带宽为17
 

MHz)

图1 气体浓度测量装置示意图

Fig.
 

1 Schematic
 

of
 

gas
 

concentration
 

measurement
 

equipment
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接收。四路信号经过BNC传输线后被高速数据采

集卡(NI
 

PXIe-5170R,采样频率f=25
 

MHz)采集。
两气池的温度由带有贴片式温度传感器的数显温控

仪(XMT-121)测量。
实施流程步骤如图2所示。具体如下:
1)

 

环境温度T、压强P、光程lref、参考光路封

闭气池内气体的物质的量分数Cref已知,根据(8)式
计算积分吸收面积 Aref;根据(4)、(5)式计算

Lorentz展宽γref;将测得的参考光路探测信号Itref、
I0ref取对数后,经过数字锁相、低通滤波得到光谱吸

收率的二次谐波高度Hα
ref;已知Aref、γref、Hα

ref,根据

(7)式计算得到参考光路Lorentz线型函数的谐波

高度HL
ref。

2)
 

由光学标准具测得v(t)信号,根据(1)式拟

合出调制深度a,计算调制系数mref。已知 HL
ref、

mref、γref,根据(6)式计算激光器偏移程度的无量纲

参数xref,得到偏移量Δvref。测量光路的激光器出

光中心波数偏移量Δvmea=Δvref。
3)

 

假设测量光路中待测气体的浓度初始值为

C0,mea,环境温度T、压强P、光程lmea 已知,根据

(4)、(5)式计算初始展宽γmea,根据已知调制深度a
计算调制系数mmea,根据已知偏移量Δvmea计算偏

移无量纲参数xmea;根据(6)式计算测量光路

Lorentz线型函数的谐波高度HL
mea。

4)
 

将测量光路的探测信号Itmea、I0mea进行对数

变换,之后经过数字锁相、低通滤波处理获得光谱吸

收率的二次谐波高度Hα
mea;已知γmea、Hα

mea、HL
mea,

根据(7)式计算积分吸光度Amea,最终得到浓度值

Cmea。
5)

 

判断|Cmea-C0,mea|/C0,mea<ε是否成立,若
成立,计算结束,Cmea=C0,mea,否则更新初始浓度值

C0,mea,重复步骤3)和4)。

图2 实验流程图

Fig.
 

2 Experimental
 

flow
 

chart

4 实验验证与结果

通过改变激光器的温度控制参数,使出光中心

波数发生不规则波动,在达到下一平稳状态之前存

在一定的时间延迟,本文通用该过程模拟激光中心

波数漂移现象来验证所提方法的有效性。通过实验

探究了调制深度和透射吸收光强随波数漂移的变化

情况,分析了波数漂移修正前后的浓度反演误差。
实验条件与参数如下:谱线选取的是在近红外波

段吸收强且相对孤立的CH4吸收谱线6046.955
 

cm-1

(波长为1653.73
 

nm),调制频率fm=10
 

kHz,实验数

据采样频率f=25
 

MHz,
 

实验时间为3.5
 

s,压强

为1
 

atm(101325
 

Pa);参考光路封闭气池内CH4的

物质的量浓度为1.66%,温度为18.1
 

℃;测量光路

待测气体CH4 的物质的量浓度为0.98%,温度为

18.6
 

℃。具体参数设置如表1所示。
表1 两光路参数设置

Table
 

1 Parameter
 

setting
 

of
 

two
 

optical
 

paths

Type
Cell

 

length
 

l
 

/cm
Gas

 

molar
 

fraction
 

C
 

/%
Cell

 

temperature
 

T
 

/K

Reference
 

path 44.5 1.66 291.1

Measuring
 

path 20.0 0.98 291.6

  本文利用参考光路的谐波幅值来计算波数偏移

量。为保证偏移量计算的准确性,对影响谐波幅值

大小的参数进行分析。影响谐波高度的参数主要包

括气体吸收强度参数(压力、温度、浓度、光程)和激

光特性参数(调制深度、激光中心波数偏移量)两类。
封闭参考气池的长度和内充气体参数为已知值,不
随激光器波数的变化而变化,因此,除了激光中心波

数偏移量这一待求激光特性参数以外,仍需考虑调
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制深度a是否发生剧烈变化。在波长调制技术中,
激光波数和激光强度被同时调制,如果调制深度a
产生变化,则势必带来激光波数和激光强度的变化。
本文选取参考光路的调制深度a 和透射光强的实

验数据进行观察。
调制深度a随时间的变化如图3所示。可见,

调制深度在0~1.5
 

s内抖动明显,1.5
 

s后逐渐趋

于平稳,因此调制深度不能看作是常数,需实时更

新。由于环境噪声等因素的存在,信号存在一定的

随机性。为提高测量精度,将杂乱的信号进行滤波

去噪处理后再参与后续的计算。图4为激光器波数

存在漂移的情况下参考光路的透射光强,可见:光强

幅值有明显的抖动,在0~1.5
 

s内光强幅值抖动得

比较明显,1.5
 

s后逐渐趋于平稳,与调制深度a的

变化趋势大体一致。此外,光强幅值在发生变化的

同时,吸收峰的位置也在发生变化。为了消除激光

光强变化对谐波高度的影响,先采用对数变换法处

理光强信号[20],再通过数字锁相、低通滤波获取二

次谐波,见(2)式。

图3 调制深度随时间的变化

Fig.
 

3 Variation
 

of
 

modulation
 

depth
 

over
 

time

图4 参考光路的透射光强

Fig.
 

4 Transmitted
 

light
 

intensity
 

of
 

reference
 

optical
 

path

参考光路的二次谐波高度与激光器波数偏移量

的关系如图5所示,可见,二次谐波高度与波数偏移

量呈一一对应关系。当波数偏移量为0
 

cm-1时,即
激光器出光波数与气体谱线中心重合时,光谱吸收

率α(t)解调得到的二次谐波高度取得最大值,此处

气体浓度反演的误差理论上为0;随着偏移量逐渐

增加,谐波高度逐渐减小。如不进行波数漂移修正

的相关工作,当偏移量达到约0.102
 

cm-1 时,谐波

高度将取到极限值0,此时浓度反演误差最大,为
100%。参考光路的气体参数已知,因此二次谐波的

理论值已知,测量波数漂移下的瞬时二次谐波值,然
后根据(6)、(7)式即可计算瞬时偏移量Δv。

图5 参考光路的谐波高度与波数偏移量的对应关系

Fig.
 

5 Corresponding
 

relations
 

between
 

harmonic
 

height
 

and
 

wavenumber
 

offset
 

of
 

reference
 

optical
 

path

实验光路测量的是带有误差的二次谐波,可以

通过循环迭代算法精确反演浓度值。测量光路中的

CH4气体浓度在修正前后的反演结果及误差如图6
所示。可以看出,如果忽略激光器出光中心波数漂

移对浓度测量系统的影响,激光器波数达到平稳之

前波动幅度最大处(图中p 时刻)的物质的量浓度

为0.093%,残差高达90.510%,此时激光器出光中

心波数到谱线中心的偏移量为0.095
 

cm-1,如图7
所示;经过修正后的物质的量浓度为1.031%,残差

降低到5.204%。对于1
 

s后波数浮动较小的数据

区域,修正后的浓度值基本趋于平稳,在极小的范围

内波动。
将不同波数偏移量下修正前后的误差进行对

比,如图8所示。当偏移量在0~0.06
 

cm-1范围内

时,修正效果较好,修正误差不超过1.000%;随着

偏移量增大,修正误差逐渐增大,但对于在0~
0.083

 

cm-1范围内的激光波数漂移,迭代算法可将

0~70.000%的误差修正在2.000%以内。上述实

验结果表明,本文方法能有效消除激光波数漂移对

气体浓度反演的影响,测量精度较高。

5 结  论

为消除波数漂移对测量系统的不利影响,本文

提出了一种基于Fixed-WMS技术的气体浓度测量
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图6 浓度反演与误差结果。(a)
 

修正前后的气体浓度;(b)修正前后的误差

Fig.
 

6 Concentration
 

inversion
 

and
 

residuals 
 

 a 
 

Gas
 

concentration
 

before
 

and
 

after
 

correction 
 

 b 
 

residuals
 

before
 

and
 

after
 

correction

图7 激光器出光中心的波数偏移量

Fig.
 

7 Wavenumber
 

offset
 

of
 

laser
 

emission
 

center

图8 不同偏移量下修正前后的误差对比

Fig.
 

8 Error
 

comparison
 

before
 

and
 

after
 

correction
 

at
 

different
 

offsets

方法。通过设置一条带有封闭气池的参考光路来实

时计算激光器的波数偏移位置,使用循环迭代算法

实现对待测气体浓度的有效反演。搭建了CH4 浓

度测量系统,然后采集、处理参考光路与测量光路的

光强信号,观察调制深度和透射吸收光强随波数漂

移的变化,探究二次谐波与波数偏移量的对应关系;
最后通过分析修正前后的气体浓度误差,验证了所

提方法可以有效消除波数漂移给气体浓度反演带来

的影响。
采用对数变换对光强信号进行处理,使解调得

到的谐波不受采集激光强度干扰和噪声干扰的影

响。与传统的带参考池的方法相比,所提方法借助

标准具信号实时更新激光特性参数,气体浓度的反

演精度更高。使用该方法测量基于Fixed-WMS技

术的气体参数时,无需严格调整激光器出光中心到

谱线中心的位置,拓宽了应用场景。Fixed-WMS技

术高时间分辨率的优点为后续气体温度场、浓度场

的快速反演提供了有力的理论支撑。
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