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腔增强吸收光谱技术研究与应用进展（特邀）

超星，胡臻，朱宁
（清华大学  能源与动力工程系，北京  100084）

摘 要：腔增强吸收光谱技术（CEAS）具有测量精度高、响应时间快、空间占用少等优势，在痕量气体检

测与精密光谱测量中发挥了重要作用。本文结合计算与实验结果，阐明了腔增强技术对信号增强的共

性原理及实验测量吸收系数的方法，进而介绍了几种具有代表性的腔增强吸收光谱技术，包括：相干光

CEAS 技术、非相干光 CEAS 技术及光梳相干宽带 CEAS 技术等。以此为基础对腔增强吸收光谱技术

在大气污染检测、生物医疗传感、化学反应动力学诊断等方面的应用进行综述。最后对腔增强吸收光

谱技术的未来发展进行了展望。
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0 引言

随 着 经 济 发 展 ，人 们 对 环 境 保 护 的 关 注 不 断 提 升 ，其 中 ，大 气 污 染 的 监 控 和 治 理 是 公 众 关 心 的 重 要

问题［1］。在大气环境问题中，不论是环境科学研究［2］还是气象与减灾研究［3］，都对大气成分的测量提出了更

高的要求，包括对更多种类污染物的测量，以及更低浓度污染物的检测标准［4］。此外，超低浓度气体的定量

浓度测量还对医学、工业以及基础研究的各个领域有重要意义［5-8］。因此，实现对微量气体的浓度测量一直

是非常重要的研究方向。与此同时，许多场景还同时要求检测方法具有实时性与高灵敏度。由于分子光谱

检测所具有的组分特异性与定量准确性，光谱技术已逐步成为了最有研究和应用前景的气体测量技术之

一 。 而 其 中 ，利 用 光 学 谐 振 腔 实 现 检 测 极 限 大 幅 度 降 低 的 腔 增 强 吸 收 光 谱 技 术（Cavity Enhanced 
Absorption Spectroscopy， CEAS）已在基础研究前沿和多个应用技术领域发展成为了一项重要的检测技术。

广义地说，CEAS 代表了各种利用高精细度光学谐振腔实现物质光谱吸收增强从而提高测量灵敏度的技术。

本文将着眼于 CEAS 的狭义指代，即限定于通过测量透过光腔的光强来获得物质信息，从而区别于其他利

用测量时间特性获取信息的技术。

利用关联物质本征状态的谐振现象实现特定频率信号的滤波、放大和选频，是机械、电子、通讯、声学、

光电子学等多个物理和工程领域中常用的技术手段原理，他们常常被用于微小信号的测量。从这个意义上

说 ，对 特 征 频 率 光 具 有 周 期 性 透 过 特 性 的 光 腔 就 是 一 种 光 学 谐 振 装 置 。 1988 年 ，人 们 对 腔 衰 荡 光 谱 技 术

（Cavity Ring Down Spectroscopy，CRDS）进行了研究［9］。研究提出将两面高反射率凹面镜相对放置形成光

学谐振腔，脉冲激光入射后在谐振腔内来回反射，通过测量透射光强的衰减规律得到镜面反射率。光学谐

振腔的构造，极大地延长了测量光路的光程，因此大幅度提高了激光的腔内驻留时间和与物质的相互作用

时间，丰富了测量信息。然而 CRDS 技术的限制来源于激光与光腔高度模式匹配要求带来的工程设计挑

战，同时，光强随时间变化曲线的精确测量也要求探测系统具备相当高的时间分辨率［10-11］，二者均会带来较

高的实验与应用成本。为解决这一问题，在 CRDS 的基础上提出了 CEAS 方法：仍然基于利用光学谐振腔
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增大光程的原理，但改变了测量的物理量［12］，即由时间分辨光强的测量改变为检测光强与频率的关系，使这

项技术在保持高灵敏度和实时性的同时变得更为灵活和鲁棒。

1 CEAS技术原理

随着激光和光学工程技术的进步，利用光学谐振腔的腔增强吸收光谱技术发展至今已经成功实现了多

种技术形式和不同的实际应用。本节将对腔增强吸收光谱技术依托的基本原理和特点进行归纳讨论。腔

增强吸收光谱（CEAS）技术一般具备以下特点：1）光路中具有能够使光线来回多次反射的光学谐振腔；2）光

在腔内的反射使光子驻留时间和光与物质相互作用时间显著增加，进而使激光吸收信号显著增强。

腔增强技术的原理已在多篇论文中进行详细讨论［9， 13-20］，在此进行简要推导。如图 1 所示，以一束激光

为例，考虑这束光强为 I0，复振幅为 A 的激光沿轴线（共轴）入射到由两面反射镜 M 1，M 2 构成的光学谐振腔

中。其中两反射镜均为平凹镜，凹面为相对表面，振幅透射率（透射系数）为 t，振幅反射率（反射系数）为 r，

两镜面间距为 d。根据 Beer-Lambert 定律，随着光线经过吸收物质的长度增加，光强随之减弱，光强随吸收

长度的关系为

I (d )= I0 exp ( - αd ) （1）

式中，I0 为吸收前光强，α 为吸收系数，与入射光频率有关。

如图 1 所示，激光入射谐振腔后经过吸收长度 d 后在腔内的复振幅 E 1 满足

E 1 = E 0 texp ( - αd
2 ) exp ( inkd ) （2）

式中，exp ( )- αd
2 项为来自于 Beer-Lambert 定律的吸收项，exp ( inkd ) 项表达相位，n 为折射率，k = 2π

λ
为激

光波数。

将光线经过反射镜 M 1 后的振幅记为 E 2，将光线分别经过两反射镜 M 1，M 2 各反射一次后在腔内的复振

幅为 E 3。不难发现，只有下标为奇数的振幅可以出射，E 3 为第 2 次出射，E 3 满足

图 1　CEAS 系统示意图

Fig.1　Diagram of the CEAS system
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E 3 = E 0 tr 2 exp ( - 3αd
2 ) exp (3inkd ) （3）

依此类推，考虑第 N 次出射的光线，在腔内的复振幅 E 2N + 1 满足

E 2N + 1 = E 0 tr 2N exp ( - ( )2N + 1 αd
2 ) exp ((2N + 1) inkd ) （4）

此时讨论入射光线为单色性好，相干性强的激光，因此从第 1 到第 N 次（N → ∞）出射光线的相干叠加，

将叠加后的复振幅记为 Et，满足

Et = ∑
j = 0

∞

tE 2j + 1 = E 0 t 2 exp ( )- αd
2 exp ( )inkd ∑

j = 0

∞

r 2j exp ( )- jαd exp ( )2ijnkd

=
E 0 t 2 exp ( )- αd

2 exp ( )inkd

1 - r 2 exp ( )-αd exp ( )2inkd

（5）

在此基础上，已知光强透射率与振幅透射率的关系 T = t 2，光强反射率与振幅反射率的关系 R = r 2，且

T + R = 1，由光强与振幅的关系可知光强 It 为

It = Et Et
* = E 2

0 t 4 exp ( )-αd

( )1 - r 2 exp ( )-αd exp ( )2inkd ( )1 - r 2 exp ( )-αd exp ( )-2inkd

= E 2
0 t 4 exp ( )-αd

1 + r 4 exp ( )-2αd - 2r 2 exp ( )-αd cos ( )2nkd

= I0
( )1 - R

2 exp ( )-αd
1 + R2 exp ( )-2αd - 2R exp ( )-αd cos ( )2nkd

 （6）

通常选择高反射率腔镜，即 R 非常接近 1。因此式（6）中分子为小量，如需透射光强 It 是可观的，则同

样要求分母为小量，即要求 cos (2nkd ) = 1，即
2nνd

c
= N，其中 N 为整数。不难看出，只有选择入射激光频

率 ν 满 足 上 述 条 件 时 才 能 获 得 较 大 的 透 射 光 强 。 考 虑 到 可 调 谐 激 光 吸 收 光 谱 实 验 中 通 常 采 用 窄 线 宽 可

调 谐 的 激 光 器 ，因 此 进 一 步 考 察 其 透 射 模 式 。 两 相 邻 可 透 射 激 光 频 率 差 Δν = c
2nd

，说 明 当 腔 长 越 长 时 ，

能够透过谐振腔的激光频率间隔越小，因此使用连续可调谐激光尽量增大腔长可有效提高总透射率。此

外，采用改变腔长 d 的方式也可调整透射光频率，例如，可对一面反射镜增加压电位置控制以定量精确调

节腔长［13］。

当 采 用 CEAS 技 术 进 行 测 量 时 ，许 多 情 况 下 目 的 为 测 量 吸 收 系 数 α，且 α 通 常 为 小 量 ，有 αd ≪ T，在

cos (2nkd )= 1 的条件下，对式（6）进行近似得到

It

I0
= ( )1 - R

2 exp ( )-αd

( )1 - Rexp ( )-αd
2 ≈ ( )1 - R

2( )1 - αd

( )1 - R + Rαd
2 = 1 - αd

( )1 + Rαd
1 - R

2 ≈ 1 - 1 + R
1 - R

αd = 1 - αL res
eff

（7）

因此可以得出等效腔长 L res
eff 与吸收系数 α 的近似值

L res
eff = 1 + R

1 - R
d ≈ 2

1 - R
d （8）

α = 1
d

|

|

|

|
|||
|
ln ( 1

2R2 (2R + I0

It
(1 - R) 2 - 4 I0

It
R ( )1 - R

2 + I 2
0

I 2
t

( )1 - R
4 ) ) ||||||||≈ 1

d ( I0

It
- 1) (1 - R) （9）

由于镜面反射率 R 通常非常接近 1，因此等效腔长 L res
eff 相比于腔长 d 要大数个数量级，例如当 R 取值为

0.999 9 时，等效腔长 L res
eff = 2 × 104 d。

而当实验中采用非单一波长输出的可调谐激光或其他非相干光源，或存在有破坏谐振条件的情况时

（如通过在腔镜上安装压电振动装置周期性改变腔长等），还应考虑非相干光叠加的计算。此时谐振腔不再

具有频率选择的作用。当破坏谐振条件后，进行光强计算须使用强度叠加而非振幅叠加
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It = ∑
j

∞

TIj = I0T 2 exp ( - αd ) (1 + R2 exp ( - 2αd )+ … + R2N exp ( - 2Nαd )+ …)

= I0
( )1 - R

2 exp ( )-αd
1 - R2 exp ( )-2αd

≈ I0
( )1 - R

2

1 - R2 ( )1 - 1 + R2

1 - R2 αd = I0
1 - R
1 + R ( )1 - 1 + R2

1 - R2 αd
（10）

由于 R → 1，仿照相干光源计算等效腔长与吸收系数的方法，可以得出非相干光源中的等效腔长 LBB
eff 与

吸收系数 α

LBB
eff ≈ d

1 - R
（11）

α = 1
d

|

|

|

|
|||
|
ln ( 1

2R2 ( 4R2 + I 2
0

I 2
t
( )1 - R2 2 - I0

It
(1 - R2) ) ) ||||||||≈ 1

d ( )I0

It
- 1 ( )1 - R （12）

对比完全相干光源下与完全非相干光源下的等效腔长容易发现两者并不完全等同，而是有约两倍的

系数差，吸收系数的对比也有类似差异。实际实验中，由于大部分光源是部分相干光，根据光源的相干性

不 同 ，测 得 的 等 效 腔 长 通 常 处 于 LBB
eff 与 L res

eff 之 间 ，此 时 等 效 腔 长 大 于 非 相 干 光 腔 长 ，而 小 于 完 全 相 干 光

腔长。

2 CEAS技术特点及发展

依据上一章节中对 CEAS 技术原理的分析，可以看出 CEAS 技术具有如下几个特点：利用谐振腔内的

多程往复反射在有限物理空间内实现更长光程；在出射时对光振幅进行（部分）相干叠加；对出射光进行频

率选择。在此基础上，不同的技术路线分别沿这三个方向特点进一步优化，以达到多样化的测量要求。本

节将对此进行简要介绍。

2.1　多程反射和耦合噪声抑制

由原理分析可知，CEAS 技术的一个重要优势是在较小的区域中对光进行多次反射以达到增大光程的

效果。但共轴光路布置下，激光与光腔的模式匹配偏差，可能产生显著的耦合噪声。此外，对于样品测量而

言，反射光路中若存在缺陷，此缺陷同样将被大幅放大。且若腔中样品参数存在非均匀分布梯度时，共轴光

路也无法覆盖腔内不同轴向空间得到均值。为此，研究者将多程反射池的思想与腔增强技术相结合，提出

和实现了离轴腔增强技术（Off-axis CEAS）。

2.1.1　离轴腔增强技术原理

在 1964 年，HERRIOTT D 等提出［21］，当激光离轴入射谐振腔时，若经过多次反射后，光线仍能形成一个

周期性轨迹，即满足再入射（re-entrant）条件

2mθ = 2n re π （13）

式中，θ 为腔的参数组合

cos (2θ)= 1 - L
r

（14）

L 为 腔 长 ，r 为 腔 镜 曲 率 半 径 ，m 为 激 光 在 一 个 循 环 周 期 中 的 反 射 次 数 ，nre 为 整 数 。 式（14）的 物 理 意

义为光线反射 m 次后，其落点位置恰好绕着腔镜圆心转了 nre 圈，因此在第（m+1）次反射后可以对该点进

行 振 幅 叠 加 。 相 比 于 共 轴 入 射 ，离 轴 入 射 的 自 由 光 谱 范 围（Free Spectral Range，FSR）变 为 原 来 的 1/
m 倍［22］。

离轴入射通常将导致谐振腔内密集的光谱模式结构。相比共轴入射时，激光光斑为单点；离轴入射的

激光光斑一般为一个由激光光斑轨迹构成的椭圆环型。这是利用谐振腔的不稳定性，避免错过吸收光谱的

可能［23］。另外由于 FSR 的减小，腔模密度增加，从而降低耦合噪声，如图 2 所示。离轴腔增强典型的线宽为

MHz 量级，相比于共轴 CEAS，大大降低了对模式匹配和光腔稳定性实现的技术挑战［24］。
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2.1.2　多镜结构离轴腔

为了进一步提高透射光信号的信噪比，需要尽量提高出射的总光强。而腔增强技术的另一挑战，来源

于激光首次入射光腔时由高反射率腔镜带来的光强损失。2014 年，CENTENO R 等在腔外增加一面高反射

率镜，并在光线离轴入射处将镜面开孔（如图 3）［25］。通过在腔外增加一个反射镜，可以将大部分反射到腔外

的光线再反射回腔内，使信号获得更大增益。考虑到增加腔镜会带来标准具效应等额外噪声的影响，定义

存在与不存在外腔镜时发射功率比为增强系数，有

P enhanced = I j = N

I j = 0 =
∑
j = 0

N

R2j m j

m 0

（15）

式中，上标数 j 为外腔镜向腔内注入的次数，而 m 为腔内反射次数。实验中最高可以达到 10 倍左右的增强，

对于信号增强具有显著作用。

类 似 原 理 的 测 量 方 法 还 包 括 光 学 反 馈 腔 增 强 技 术（Optical Feedback-Cavity Enhanced Absorption 
Spectroscopy，OF-CEAS）。该技术在离轴腔增强技术的基础上增加了一个 V 型增强腔，如图 4 所示［26］。它

将光路中的激光通过反射进行反馈，并将这种光反馈充当激光器的注入种子，以增加耦合效率和传输功率，

以此降低耦合噪声。然而同样由于需要对激光器进行光学反馈，OF-CEAS 技术在使用中需要较高的稳定

性，以及锁定的腔模式，这对实验条件提出了更高的要求。

图 2　离轴测量对耦合噪声的抑制

Fig.2　Suppression of coupling noise by off-axis measurement

图 3　三镜结构离轴 CEAS 原理图［25］

Fig.3　Three-mirror structure off-axis CEAS schematic［25］
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2.2　非相干叠加技术

当 CEAS 采用近似单色的光源时，在出射腔镜处会发生光场的振幅相干叠加。然而由此对单色性的要

求，测量将被限定在一定的波长范围内。当需要进行宽带测量时，则需要在此基础上增加光源频谱的宽度。

因此发展出非相干宽带腔增强吸收光谱技术（IBBCEAS）［27-28］。

2.2.1　光源选择

IBBCEAS 技术对于光源的要求主要出于以下几点：1）频谱是宽带的，但是对于超出镀膜范围的光需要

进行滤波处理；2）稳定性好，稳定性包括空间的稳定性以及频率稳定性；3）高亮度。因此通常采用的宽带光

源包括宽带激光［29］、弧光灯（Arc Lamps）［30-32］、发光二极管  （LED）［33-37］等。表 1 展示了不同类型的光源的波

长范围以及特点。

图 4　光学反馈腔增强技术（OF-CEAS）光路图［26］

Fig. 4　Optical feedback cavity enhancement （OF-CEAS） optical path diagram［26］

表 1　不同光源比较

Table 1　Comparison of different light sources

Type of light source

Arc lamps

Halogen lamps

Super-continuum 
sources

Wavelength

Vacuum ultraviolet~near infrared

Near ultraviolet （>350 nm）~near 
infrared

400~2 500 nm

Advantages

The output is stable in 
bands far from atomic lines

High efficiency， compact， 
cheap， long service life

High power density

Disadvantages

Low power
Intensity fluctuation， drift

Light source diffusion

Stable wavelength output requires 
precise temperature and current control

Severe optical feedback
Power， frequency fluctuation
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2.2.2　测量原理

区别于传统 CEAS 方法的相干叠加，非相干叠加为光强叠加而非振幅叠加，计算透射光强的公式与破

坏谐振条件一致。由于不存在相干叠加时的相干减弱效应，非相干叠加情况下的 IBBCEAS 技术总存在一

个无法消去的底层背景光，因此光源和腔的选择需要更多考虑。

在 IBBCEAS 技术中通常将单程透射损耗 Ls 分为两个主要部分：待测气体的吸收损耗 La 与由散射（包括

瑞利散射与米散射）导致的背景损耗 Lb。即 Ls ≈ La + Lb。当测量环境中气溶胶与水蒸气等大颗粒浓度较

低时，米散射较弱，通常 Lb 仅来源于瑞利散射，因此若使用 IBBCEAS 技术测量分子浓度时，通常先计算样品

吸收系数［38］，将吸收系数表达为

α abs( λ)= ∑
i

σ i( λ) N i = ( 1 - R ( )λ
d

+ αRay( λ) ) ( I0 ( )λ
I ( )λ

- 1) （16）

式中，α abs( λ)为包含待测气体在内的所有气体总吸收系数；σi( λ)与 N i 为各种气体 i 的吸收截面与分子数浓

度；R ( λ)为腔镜反射率，由于光谱是宽带的，不再能够将反射率作为常数进行考虑；d 为腔长；αRay( λ)为瑞利

散射消光系数；I0 ( λ)与 I ( λ)分别为腔内不含待测气体与含有待测气体时的出射光强。使用最小二乘法拟合

σi( λ)与 α abs( λ)的关系即可得到待测气体的浓度 N i。

除实验室条件下的样品测量，大气环境中的开放光程测量也是一种较为常见的测量需求［39-40］。开放光

路中由于大气中气溶胶与水蒸气浓度不可忽略，需要考虑米散射对光强的影响

I ( λ)= kIs( )λ
1 - R ( )λ

d
+ αRay( )λ + αMie( )λ + ∑

i

α i( )λ
（17）

式中，Is( λ)为光源辐射光强；k 为光强耦合系数；其余参数均与忽略米散射时相同。依照式（17）可以结合已

知气体的背景谱与相应的瑞利消光得到相应的 αMie( λ)，并由此对待测气体吸收系数进行修正。

由光强公式不难看出，IBBCEAS 技术在进行气体吸收系数的计算时需要已知腔镜反射率 R ( λ)，即需要

对镜面反射率进行标定。已有的研究中几种常用的标定方法包括：相移腔衰荡技术［33］可用于标定红外波段

镜片反射率；标准样气吸收光谱技术［36-41］可用于标定近紫外和蓝光波段镜片反射率；与腔衰荡时间测量法结

合［32］标定镜片反射率；分子瑞利散射消光差异技术［42-43］等。

2.2.3　测量方案

由于采取的光源是一个宽带光源，需要采用光谱仪获取不同波长的吸收信息，常用的光谱仪包括色散

光谱仪、干涉光谱仪。光谱仪中常见的一种是光栅光谱仪，利用光栅将不同波长的光线散射到不同位置，通

过对不同位置光强等信息的测量进行波长的标定［44］。色散光谱仪在 CEAS 测量超连续光源与光梳光源等

都有广泛应用［45-47］。而干涉光谱仪则是利用相同光程差时不同波长的光束干涉会产生不同的干涉条纹这一

现象，通过对干涉条纹的测量标定波长［48］。相比之下，干涉光谱仪有更高的光通量，且由于干涉仪使用调制

音频信号，因此信号基本不受到杂散光影响［49-50］。

2.3　频率选择特性和光频梳腔增强光谱技术

谐振腔的频率选择特性在振荡放大器、激光器等应用中发挥了重要的作用。然而对于以光程放大为主

要目的的 CEAS 技术应用，为了减少由于激光与谐振腔不完美模式匹配产生的耦合噪声，目前相关的研究

主要集中在离轴 CEAS 技术。此时通过离轴实现 FSR 的大幅减小从而增加激光的总透射率。但特定地，当

利用 CEAS 技术与光学频率梳技术（Optical Frequency Comb， OFC）相结合实现高相干宽光谱范围的测量

时，光腔的选频作用也成为了该技术的优势之一。具体表现为，光频梳在频域上由许多等间隔的梳齿组成，

与谐振腔的共振模式相似，使得谐振腔与宽光谱范围的光梳的多波长耦合成为可能；另一方面，谐振腔可以

充当光学频率梳在频域上的滤波器，降低实现光谱分辨的系统的要求。将 OFC 与 CEAS 技术相结合的方法

被称为 CE-OFCS［45］，在这里我们主要介绍 CE-OFCS 的基本原理，包括光学频率梳的基本概念、光学频率

梳与谐振腔的耦合方案以及光谱测量方法。

2.3.1　光学频率梳

光学频率梳的出现为腔增强技术的发展和应用带来了重要的新契机。20 世纪末，光学频率梳最早由锁
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模激光器产生，解决了宽带光源中带宽和光谱分辨率矛盾的问题［51］。从数学上来看，OFC 的频谱与 Dirac 梳

状函数很相似，通常由 104 ~105 个在频域上等间隔分布的线宽很窄的梳齿组成。光学频率梳的频率由 νn =
fceo + nf rep 给出，其中 fceo 是由于载波和包络的相位差引起的偏频，f rep 是光梳纵模的频率间隔，即重频；n 为一

个大整数，表示第 n 个梳齿。一旦偏频和重频达到稳定，OFC 的所有梳齿的频率就可以达到稳定。

2.3.2　OFC 与谐振腔的耦合

如前文所述，OFC 与谐振腔相似的频谱结构使得光梳与谐振腔的耦合成为了可能，而为了让耦合的效

率最大，需要使得 OFC 的重频与谐振腔的 FSR 一致。然而由于谐振腔的腔内色散，谐振腔的 FSR 是频率相

关的，谐振腔与 OFC 的耦合带宽也有限。为了尽可能提高耦合效率，需要采取一定策略进行优化。

一般来说，光腔与 OFC 完美模式匹配时，谐振腔的 FSR 与重频有关系

pf rep = qFSR （18）

式中，p 和 q 均为正整数，并且偏频调整与谐振腔的偏频相匹配的频率。图 5 展示了对于给定不同的 p 和 q
值，谐振腔与 OFC 完美模式匹配时（不考虑谐振腔色散）的输出，相比较与谐振腔的输出的模式宽度，OFC
梳齿的线宽可以忽略不计。

在考虑腔内色散的情况时候，谐振腔的 FSR 的公式为

FSR = c

2L + c
∂ϕ
∂w

|w 0 
（19）

式中，c 为光速，L 为谐振腔的长度，
∂ϕ
∂w

表示腔内色散，改色散一般是由于腔镜的镀膜引起的。因此 OFC 与

谐振腔只有在有限的频域范围内才能取得较高的耦合效率。图 6 展示了当色散项
∂ϕ
∂w

|w 0 < 0 时 OFC 与谐振

腔完美匹配时的模式输出。

图 5　光梳与谐振腔耦合原理

Fig. 5　Schematic of OFC-resonator coupling

图 6　腔内色散对谐振腔与 OFC 耦合的影响

Fig. 6　Effect of intracavitary dispersion on coupling of resonator and OFC
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实现谐振腔与 OFC 耦合的方案通常分为两种［52］：一种是紧锁定（tight-locking）方案，通过反馈信号主动

地将谐振腔与 OFC 锁定在一起；另一种是扫描锁定（swept-locking）方案，通过调制腔长或者 OFC 的参数，

使得谐振腔与 OFC 周期性地耦合。

2.3.3　OFC 光谱检测方案

为了充分发挥 OFC 宽带高分辨率的优势，需要使用不同的光谱方法将宽带的信息提取出来，目前较为

成功的方案总体上包括两种，分别是基于傅里叶变换光谱（Fourier Transform Spectrometer，FTS）和二维正

交色散光谱的实验系统。

FTS 系统一般是基于迈克尔逊干涉仪的机械式系统或者采用两个光梳做相干测量的双光梳系统。起

初，FTS 系统一般使用非相干光作为光源分析不同分子的光谱，其特有的优势是具备宽带宽以及高分辨率

的测量优势［53］。但是使用非相干光很难应用于长光程的测量，并且非相干光与谐振腔的耦合效率较低，传

统的 FTS 系统并不会考虑与谐振腔结合。而使用 CE-DFCS 的 FTS 系统，提高了测量的光程并且对测量的

分辨率也有很大提升，一旦能够实现梳齿的分辨，FTS 系统的分辨率将不受最大光程差的限制，而是取决于

梳齿的线宽。图 7 展示了使用 FTS 的 CE-DFCS 方案，其中锁定方案使用紧锁定方案中的 PDH 锁频方法。

在 FTS 中，由于导轨的移动会产生多普勒的频移，等效于两个重频存在些许差异的光梳相干测量，这也是双

光梳光谱（Dual-comb Spectrometer，DCS）方法的由来［55］。在 DCS 中，实现宽带光谱的测量，需要对两台光

梳之间进行严格的相位锁定或者采取复杂的信号处理算法，因此相干时间成为了将 CEAS 应用到 DCS 最大

的挑战。随着双光梳技术的发展，目前 DCS 的相干时间已经可以满足测量的需求，DCS 的 CEAS 方法取得

了初步应用［56-58］，其中连续激光器经过相位调制器产生的双光梳的相干时间可以超过 2 h［56］（图 8）。

二维正交色散光谱系统使用两个分辨能力不一样的色散元件在垂直方向将不同频率的光分开从而实

现高分辨率测量的目标。其中常用的一种高色散能力的光学元件是虚拟成像相位阵列（Virtually Imaged 

图 7　CE-DFCS 吸收光谱实验原理图［54］

Fig. 7　Experimental schematic of CE-DFCS absorption spectroscopy［54］

图 8　DCS 中 CEAS 的应用，使用同一台连续激光器经过相位调制器后产生双光梳，相干时间>2 h［56］

Fig. 8　The application of CEAS in DCS， using the same continuous-wave laser with phase modulator to produce a double 
optical comb， coherence time >2 h［56］
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Phase Arrays，VIPA）［59］，它是一个倾斜的 Fabry-Perot 标准具，在激光的入射面镀有高反膜（通常反射率>
99.9%，并且留有激光入射的窗口），背面的反射率相对较低（96%~98%）；除此之外，特殊设计的浸没式光

栅也可以用于高分辨率的分光）［60］。二维正交色散光谱系统的分辨率可以设计到 1 GHz 以下，再结合谐振

腔的滤波功能，从而实现梳齿分辨的光谱测量，如图 9 所示［61］。

CEAS 技术着眼于测量浓度，与传统的 CEAS 相比，CE-DFCS 主要发挥了光频梳宽带输出以及高分辨

率的优势，可以直接应用光梳腔增强方法测量与验证气体谱带［62］，这是 CE-DFCS 方法的重要创新。

3 CEAS技术应用

上一节介绍了基于不同的技术特点的 CEAS 技术的多元化发展方向。本节将对腔增强技术在大气污

染检测、生物医学传感及反应动力学诊断三个方面的应用进行回顾。此外，若按照测量结果进行分类，则能

够分为痕量气体浓度测量与光谱检测。痕量气体检测主要依赖于 CEAS 技术带来的较低测量极限特点，而

光 谱 检 测 则 着 重 于 CEAS 技 术 中 高 分 辨 率 与 宽 频 带 的 特 点 。 在 这 一 节 中 将 按 照 几 个 主 要 应 用 领 域 进 行

综述。

3.1　大气污染测量

大气污染随着世界工业的发展而加剧，而随着探测研究的深入，CEAS 技术相比传统方法，以其测量速

度快、测量精度高、实验装置紧凑便携的特点成为大气污染物测量中重要的测量手段。从 2003 年开始发

展［63］的 IBBCEAS 技术在腔增强吸收光谱技术中由于使用宽带光源，可以对多种组分的痕量气体进行同时

测量，兼具高灵敏度的优点，成为了大气污染测量中的常用技术。考虑不同污染物的测量目标和标准，常见

的待测成分包括：氮氧化物、甲烷、臭氧、一氧化碳、二氧化碳、二氧化硫以及一些挥发性有机物等［64-68］。中国

科学院和中国科学技术大学的研究者也曾报道过利用机载 IBBCEAS 系统对对流层大气 NO2 浓度廓线的测

量［69］。表 2 展示了部分污染气体在上述测量研究中使用的主要系统参数和达到的检测极限。

氮 氧 化 物 中 以 NO 2 为 例 ，NO 2 在 大 气 中 的 浓 度 跨 度 大 约 在 10-11 至 10-7 量 级 ，且 NO 2 的 吸 收 波 段 跨 度

大，分布较为均匀，因此通常可以为测量后续几种其他氮氧化物提供辅助帮助。现有的实验研究中，剑桥大

学在实验室中进行了测量［32-34，71］，其中使用波长在 410 nm 至 482 nm 的 LED 光源在腔长为 0.94 m 的谐振腔

中，经过 1 748 s 的时间积分后可以得到每立方厘米 12 × 107 个 NO 2 分子的检测结果［79］；爱尔兰科克大学使

用开放腔进行测量［36， 80-81］，其中使用波长在 630 nm 至 645 nm 的氙灯作为光源在腔长为 20 m 的开放腔中进

行 5 s 的积分后可以得到每立方厘米 5 × 1010 个 NO 2 分子的结果［80］。

甲烷在 470 nm 至 540 nm 波段的吸收截面在 2019 年由 JORDAN N 等测得［82］。此后由 AMIOT C 等使

用超连续光源在 CEAS 系统中测得了 10-6 量级的甲烷分子［83］。

对于臭氧、二氧化碳及二氧化硫等气体，目前的研究主要集中在吸收截面与光谱测量方面。如 2011 年，

使 用 LED 光 源 ，对 350 nm 至 470 nm 波 段 的 臭 氧 进 行 了 分 子 截 面 的 测 量［84］。 2019 年 ，使 用 LED 光 源 ，对

图 9　不同条件 VIPA 光谱系统信号［61］

Fig. 9　VIPA spectral system signals under different conditions［61］
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470 nm 至 540 nm 波段的二氧化碳分子截面进行了测量［82］。2011 年，使用短弧氙灯光源，对 335 nm 至 375 nm
波 段 的 二 氧 化 硫 分 子 截 面 与 吸 收 光 谱 进 行 了 测 量［29］。 另 外 ，对 于 二 氧 化 碳 光 谱 的 测 量 ，RUTH J 等［85］，

KAMINSKI R S 等［86］，PEVERALL C 等［78］分别采用不同光源（短弧氙灯、超连续光源、SLED 光源等）在近

红外波段对二氧化碳光谱进行了测量。

3.2　呼吸气体检测

在人体诊断过程中，由于观察手段受限，对于人体内部情况的推测是困难的。而通过人体呼吸气体中

某些微量成分的测量，可以通过关联无创且实时探查人体的病变部位与程度［87-94］。同时，采用呼吸气体测量

相比血液与尿液的采集，还具有采集时间短、需要样品少、分析时间短的优点。然而，呼吸气体中标志身体

健 康 状 态 的 气 体 通 常 浓 度 极 低 ，使 用 传 统 吸 收 光 谱 技 术 难 以 获 得 足 够 的 灵 敏 度 与 分 辨 率［96-97］，因 此 使 用

CEAS 技术实现信号增益是一种便捷有效的重要手段。

如表 3 所示，在生物呼出气体中，有如下气体在目前的研究中作为标志气体：乙醛、丙酮、氨气、二氧化

碳、一氧化碳、乙烷、乙烯、一氧化氮、C-13 同位素等［93］。这些标志气体的检测波段主要集中在紫外波段，其

检测极限可以达到 10-12 量级。之所以选择紫外波段作为主要检测波段，是因为呼吸气体中水蒸气含量较

高，而在红外波段水分子有较为密集的吸收谱线，会对测量产生较大干扰。

呼吸气体分析领域的研究开始于 C-13 同位素探查幽门螺旋杆菌和 NO 探查哮喘。2006 年，美国 CLEO
（Conference on Lasers and Electro-optics）会议中多位专家提出激光光谱技术在生物医学领域有高灵敏度、

表 2　大气污染检测目标气体在之前研究中的检测极限

Table 2　Detection limits of air pollution detection target gases in previous studies

Target gas

NO2

NO3

HONO

CH4

Detection band/nm

315~355
410~482
620~690

5 238~5 247
652~672
630~680
640~680
355~385
360~375

3 000~3 450
2 330

Cavity length/m

1
0.94
4.5
0.1
1.9
1.1
0.5
0.48

1
1

0.28

Detection limit/
（×107 molecular·cm-3）

886
12

3.4 × 104

2.5 × 109

6.2
0.62
5.9
540
500

6.2 × 105

1.1 × 1013

References

［70］

［71］

［73］

［74］

［72］

［34］

［75］

［40］

［76］

［77］

［78］

表 3　主要生物标记物参数及检测极限

Table 3　Parameters and detection limits of main biomarkers

Target gas
CH3 CHO

OC (CH3) 2

NH3

CO2

CO

C2 H6

NO

Detection wavelength/μm
5.79

0.266
10.0
10.3
1.5
1.6
4.9
1.6
4.6
3.4
5.2

Detection limit
8 × 10-8

5 × 10-8

3 × 10-9

5 × 10-9

42 × 10-8

3 × 10-6

5 × 10-7

9 × 10-7

5 × 10-7

1.2 × 10-10

1 × 10-9

References
［98］

［99］

［100］

［101］

［102］

［104］

［101］

［103］

［101］

［105］

［106］
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多选择性、低响应时间等优势。此后的发展中，研究发现氨气作为肾病的检测标记气体，在 2011 年的研究中

能够成功验证终末期肾脏病的发生，且其充分性标准与临床采用的血尿素氮一致［107］。类似地，丙酮作为糖

尿病的检测标记气体，在 2015 年的研究中验证了丙酮作为糖尿病呼吸标记物的猜想，肯定了Ⅱ型糖尿病人

的平均呼吸丙酮浓度高于健康人［97］。

近期的研究中，2021 年 BAYRAKLI I 等将 CEAS 技术结合光声技术，制作了一个能够在医院使用的便

携呼吸气体检测系统［108］。系统中采用了近红外光纤耦合外腔二极管作为光源 ，以氨气作为痕量气体 ，在

6 258.76 cm-1 波段能够达到 1.5ppb 的检测极限。2022 年 PANDA B 等利用 CEAS 技术对 7.8 μm 波段附近

的 CH 4 和 N2 O 分子浓度进行同时测量，分别可以达到 30 ppb 和 6 ppb 的检测极限［109］。随着光频梳技术的发

展和成熟，利用这种新型的高相干宽光谱光源与腔增强技术的结合，使测量的光谱带宽和精度都进一步提

高。2021 年，LIANG Q 使用光频梳作为光源，同时测量了甲醇、甲烷、水蒸气、半重水（HDO）等四种呼吸气

体，并获得了 ppt 量级的检测灵敏度［110］。同样使用光学频率梳作为光源的还有 2022 年最新发表的一项工

作，将 CEAS 技术用于检测 COVID-19［111］。由于使用宽带光源获取的高分辨宽光谱信息，同时采集多组分

信 息 ，该 研 究 中 使 用 了 机 器 学 习 的 数 据 处 理 方 式 ，通 过 多 组 分 光 谱 的 共 同 训 练 给 出 被 检 测 人 是 否 为

COVID-19 阳性患者的判断，同时还能给出其肺部是否存在其他问题的报告。从 CEAS 技术在呼吸气体检

测领域最新应用不难看出，利用宽带相干光源与 CEAS 技术结合从而同时测量多组分痕量气体的浓度，同

时进一步实现系统的便携性、环境适应性，是这个领域关注的主要发展方向。

3.3　反应动力学诊断

近几十年在化学动力学研究领域，激波管是一种具有代表性的标准反应容器，能够快速建立均匀、可控

的高温反应实验环境用于反应动力学过程的研究。而激光吸收光谱技术应用于激波管内反应物质成分和

状态的快速、精确定量探查，在相关领域的实验研究中发挥了重要的作用。但激光吸收光谱技术在一些测

量条件下也存在限制，包括：1）由于激波管内需要保持均匀可控的温度压力环境，通常其管径物理长度为

0.05 m~0.15 m，且在工作过程中存在压力和气体密度的突变，可能导致显著的光束偏移；2）与传统的 FTIR
等化学组分分析方法相比，高温化学动力学过程的瞬态变化路径捕捉要求测量的时间分辨率达到微秒量

级［112-113］，传统的稳态测量方法难以获取自由基等瞬态中间组分的变化信息；3）为了更好的辨析复杂的基元

反应路径，使用更为稀释的反应物对低浓度痕量物质的高灵敏度检测提出了更高的要求［114］。综合上述问

题，低精细度腔增强吸收光谱技术的发展提供了一种简便有效的解决途径。一方面，利用多程反射直接增

加光程长度的方法［115-116］在机械稳定性与光路简单程度上都无法与腔增强技术相比，并且谐振腔结构通常还

能够实现更长的有效光程，从而获得更低的检测极限［16］［117］。另一方面，采用宽带的光源也可实现对多组分、

多参数的同步检测［118］。通过调整腔增强光路参数，改变光腔的耦合模式，借此能够实现信噪比的优化。

腔增强技术在激波管内的首次应用报道于 2014 年［24］，实验目的是为了研究毫秒量级的反应动力学过

程，测量选取的目标谱线是 1 537 nm 附近的单条乙炔吸收谱线。实验中采用反射率为 98.8% 的腔镜构建相

对低精细度腔，获得增益为 83。研究中看出相较于传统的单程或多程激光吸收光谱测量方法，CEAS 存在

由激光波长扫描与腔模的寄生耦合带来的不确定性增加。如 2.1 节所述，该噪声可以通过离轴测量显著抑

制。在后续研究中，利用中红外量子级联激光器在 4.6 μm 附近对 1 500 K 温度条件下的一氧化碳吸收进行

检测，灵敏度可以达到 0.1 ppm［119］，这是中红外更强的分子吸收和利用线宽相对更宽的中红外激光实现耦合

噪声抑制共同实现的结果。通过类似的原理与测量方法，CEAS 技术还测量了如下反应动力学参数：丙酮解

离反应（CH 3 COCH 3 = CH 3 CO + CH 3）的速率常数［120］、乙醛热解离反应（CH 3 CHO = CH 3 + HCO）的速率

常数［121］、777.2 nm 和 844.6 nm 附近的氧原子跃迁［122］以及甲烷在氩气中的解离（CH 4 + Ar = CH 3 + H + Ar）
速率常数［123-124］等。

在最新的应用中，MHANNA M 在研究中使用 CEAS 技术探究了丙苯在高温下的热解反应，并利用深

度学习对数据进行处理［125］。在 1 158℃时，发现测量得到的热解速率和生成主物质浓度曲线与化学反应动

力学机理模拟结果存在显著差异，说明了 CEAS 技术成功地为复杂反应动力学过程提供重要信息。类似的

结论在 MATSUGI A 的研究中也有说明［126］。MATSUGI A 在研究苄基自由基的热分解反应中，也采用了

具有时间分辨的宽带腔增强技术对高温高压瞬时脉冲的化学反应进行观测，并使用观测结果建立了苄基自
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由基热分解的模型。这项工作同样代表性地体现了腔增强技术在瞬时和复杂化学反应观察中的优势。而

PELTOLA J 等研究了有关 (CH 3) 2
COO 的热单分子反应［127］，表明热单分子反应是 (CH 3) 2

COO 在大气中的

主要损失过程，且使得 (CH 3) 2
COO 热单分子反应动力学结果与测量结果定量一致。研究过程中除了使用

IBBCEAS 的光路进行探测外，还使用了另一条重叠的单程激光光路以控制反应中携带信息粒子的产生。

不难看出，化学动力学应用方面，CEAS 主要的方向除了更高的时间灵敏度与更低的检测极限外，也有对更

宽谱带更多组分同时测量提出的需求。

4 总结与展望

腔增强吸收光谱技术发展至今，已实现了测量灵敏度高、响应时间快、应用便捷等多方面的优势，可以

说是光学谐振腔技术在激光器件领域之外的又一重要发展和应用方向，也是激光光谱学研究领域具有代表

性的实用技术之一。本文从技术原理、主要技术分支与应用领域等三方面对腔增强吸收光谱技术的研究进

展进行了回顾与综述。由依靠光在两反射镜间来回反射形成稳定的光学谐振这一原理出发，在进一步发展

出离轴 CEAS、多腔镜 CEAS、IBBCEAS、光梳 CEAS 等各有不同侧重的 CEAS 技术方法分支。这些技术在

大气污染测量、生物医学以及化学反应动力学等多领域的研究中均发挥了重要的作用，并还将在更多涉及

微量组分测量和精密光谱诊断的领域有所发展。

近年来 CEAS 技术的发展体现在两个主要方面。一方面，谐振腔的构建由最初的高精细度、高频率选

择性的共轴谐振腔，逐步引入离轴、低精细度、随机噪声等“非理想”因素，使 CEAS 技术能够与激光扫描、调

制，脉冲啁啾激光等多波段、多种形式的注入激光类型相结合，通过耦合模式的优化，在有效降低检极限的

同时提高测量的时间分辨率和测量光学系统的稳定性及鲁棒性，从而适应于便携式测量、瞬态测量等多种

目标场景。另一方面，宽带光源的利用，尤其是光学频率梳等高相干性宽带光源的发展和成熟，也为 CEAS
技术带来了新的发展契机。以此对单波长激光 CEAS 技术方案的补充，也使大气成分检测、呼吸气体检测、

反应动力学组分检测等实际应用中实现多物质、多参数诊断的同时，使高灵敏度检测成为了可能。在未来

发展中，CEAS 技术的进一步优化依然受到各种应用需求的强烈牵引。从光源角度看，由于大部分激光器仍

然成本相对偏高，LED 光源或将因其频谱宽、成本低的优势进一步发展并与 CEAS 有更为深入和广泛的结

合；而光梳光源则因其更宽的频谱与更高的精密度成为精密计量的主要科技前沿方向。从光学系统角度

看，CEAS 方法在能量传递与系统适应条件方面还将进一步改进，光学设计和光学加工工艺的进步，谐振腔

与不同类型光源匹配的耦合模式优化设计和信号处理方案，以及利用机器学习算法辅助的复杂系统设计和

处理方法，都将发挥重要的作用。而从应用领域看，除当前的基础科学研究、大气传感与呼吸痕量气体检测

外，一些特定的应用，例如航空航天、极端条件下的诊断、微纳材料制备等领域，也对开放式测量系统和一些

非常规组分的痕量状态检测提出了需求。原子、自由基、大分子、激发态、非稳态过程等测量的物质对象，以

及微小尺度/多尺度和大动态范围的测量，都对光谱测量方法提出了更具挑战的需求，也为 CEAS 技术的发

展应用提供了广阔空间。
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Research and Application Progress of Cavity-enhanced Absorption 
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Abstract： This paper provides a comprehensive review of the recent research development and applications 
of optical cavity enhanced absorption spectroscopy. It has been well understood in physics that the 
resonance phenomenon is one of the fundamental principles in various disciplines. It boasts of its powerful 
capability to filter， amplify， and select signals of specific frequencies. The optical cavity， with its periodic 
transmission characteristics of only certain frequencies of light， is essentially an optical resonance device.

In this review， we provide a summary and logical insights into the recent development progress of 
Cavity Enhanced Absorption Spectroscopy （CEAS）. While the term CEAS has been used to refer to all 
absorption spectroscopy techniques using an optical cavity in the broader sense， we limit ourselves in this 
paper to the specific category of techniques that use the transmitted light intensity through the cavity to infer 
properties of the media. The CEAS technology has the advantages of having a fast response time， high 
measurement accuracy and reduced space occupation. These allow it to play an important role in 
spectroscopy and trace gas detection in various applications. The theoretical derivation introduces the 
principle of signal enhancement by cavity enhancement technique and the diagnostic methods for media 
absorption. The difference between coherent and incoherent signal enhancement is analyzed to guide further 
discussion of the technical implementation. Based on this， the development of cavity enhanced absorption 
spectroscopy， including coherent off-axis CEAS， three-mirror structure CEAS， incoherent optical CEAS 
and optical comb CEAS， is introduced. This section is based upon the two main demands for species 
detection with spectroscopic techniques， namely， signal enhancement for trace gas detection and precise 
spectral measurement， and more spectral information over a broader spectral range for speciation and 
potentially multi-parameter diagnostics. Such demands have guided the relevant methodologies to be 
developed into coherent CEAS （on-and off-axis schemes， multi-mirror schemes， etc.）， incoherent 
CEAS （with broadband light sources）， and the use in combination with optical frequency comb as a 
coherent but broadband light source. The characteristics， advantages and main development courses of 
several main technical systems derived from the development of this method under different requirements 
are discussed. After that， the main application progress of cavity-enhanced absorption spectroscopy is 
reviewed from three aspects： atmospheric sensing， biomedical sensing， and chemical kinetics diagnostics. 
The state-of-the-art achievements in each of these fields are reviewed and summarized. Finally， the future 
development of cavity enhanced absorption spectroscopy has prospected.

In all， by reviewing the design guidelines， recent technological advancements and research achievements 
of cavity enhanced absorption spectroscopy， this review aims to provide a comprehensive and useful 
reference for researchers and engineers in relevant research and application fields.
Key words： Optical resonant cavity enhancement； Cavity enhanced absorption spectroscopy； Trace gas 
detection； Spectral measurement； Atmospheric sensing； Medical sensing； Speciation for chemical kinetics
OCIS Codes：  300.1030；  300.6360；  120.4640； 120.6200


	2.1　多程反射和耦合噪声抑制

