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摘 要: 离轴积分腔输出光谱技术具有实验装置简单、灵敏度高、响应时间快等特点， 常被应用于一些超高灵敏度的

气体探测领域。高反射率镜片作为系统的重要组成部分， 其反射率是影响整个光谱系统测量准确性的重要因素之一。

结合射频噪声源搭建了一套离轴积分腔输出光谱测量系统， 首先以CH4气体在6046.96 cm-1处的吸收谱线作为研究目

标， 对不同压力下有无噪声源时的腔镜反射率进行了标定研究， 结果表明在有无噪声源两种不同条件下标定的镜片

反射率具有一致性， 而且反射率随着压力的增加有降低的趋势， 计算得到的镜片最高反射率约为0.99992。进而对有

无噪声源时0.4 μmol/mol浓度下的CH4测量信号进行了研究， 发现引入噪声源后， 虽然降低了信号的峰值高度， 但信

噪比提高了约 1.3倍， 最小可检测浓度为 0.0045 μmol/mol， 表明该系统可有效用于大气环境以及工业应用过程中的

CH4高灵敏度测量。
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factors affecting the accuracy measurement of the entire spectral system. A set of off-axis integral cavity 
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output spectral measurement system was built with the radio frequency noise source. Firstly, the absorption 

spectrum line of CH4 gas at 6046.96 cm-1 was taken as the research target, and the reflectivity of the cavity 

mirror was calibrated under different pressures with and without noise sources. The results show that the 

reflectivity calibrated under two different conditions, with and without noise sources, is consistent, and the 

reflectivity tends to decrease with the increase of pressure. The calculated highest reflectivity of the lens is 

about 0.99992. Furthermore, the CH4 measurement signal at a concentration of 0.4 μmol/mol with and 

without noise sources was studied. It is found that after introducing noise sources, although the signal peak 

height is reduced, the signal-to-noise ratio is increased by about 1.3 times, and the minimum detectable 

concentration is 0.0045 μmol/mol, which indicates that the developed system can be effectively used for 

high sensitivity measurement of CH4 in atmospheric environment and industrial applications.

KKeyey  wordswords::  spectroscopy; off-axis integral cavity output spectroscopy; radio frequency noise source; 

reflectance of the cavity mirror; signal-to-noise ratio

0 引 言

近年来， 随着激光技术的快速发展， 以离轴积分腔输出光谱技术 (OA-ICOS) 为代表的高灵敏光谱探测

技术得到了较快的发展和广泛的应用［1，2］。离轴积分腔输出光谱技术由于具有装置简单、易于操作、抗干扰

能力强、灵敏度高等优点越来越受关注， 常被用于大气和环境科学、医疗诊断、工业生产过程等领域的研究

中［3−8］。OA-ICOS采用两片镀介质膜的反射镜构成一个稳定的光学谐振腔， 镀膜技术的快速发展使得镜片

反射率可以达到99.999%甚至更高， 在一定程度上提高了系统的检测灵敏度和探测极限， 但是过高的反射

率带来的微小数值变化会造成系统灵敏度以及探测范围的波动。此外， 法布里珀罗腔干涉造成的激光位相

变化容易引起过量光强波动杂散耦合腔模噪声， 传输功率显著降低， 这将导致系统的检测下限和输出光谱

信号的信噪比严重降低， 因此具有低腔模噪声的连续光滑吸收光谱显得至关重要［9，10］。射频噪声源的工作

原理在于在注入电流中产生统计上不相关的随机波动， 然后将其转化为光频噪声。最终的结果是激光相干

时间明显缩短， 减小了光程干涉的影响， 从而提高了检测灵敏度和光谱信噪比。

现有测量标定腔镜反射率的方法主要有以下几种： 利用光腔衰荡光谱技术进行标定［11］， 通过镜片透射

率测量进行标定［12］， 采用不同气体瑞利散射的差异性进行标定［13］， 通过已知程长的多通池作为参考池进行

标定［14］， 利用已知浓度的标准气体吸收谱来标定等［15］。其中， 利用已知浓度的标准气体吸收谱来标定镜片

的反射率需要对输出光谱信号的积分面积进行拟合处理， 积分面积拟合处理和信号的峰值高度以及半高全

宽都有着必然联系， 然而， 射频噪声源在平滑腔模噪声的过程中会对输出光谱信号的峰高、半高全宽和信噪

比造成一系列影响。

本文将研究引入射频噪声源后对离轴积分腔输出光谱系统的影响， 采用中心波长1.653 μm的分布式反

馈激光器结合射频噪声源搭建一套离轴积分腔系统， 以标准浓度的CH4气体作为目标气体， 与已知浓度的

CH4气体吸收信号进行拟合， 从而标定腔镜反射率， 详细分析引入射频噪声源前后积分面积、系统检测灵敏

度和光谱信噪比的变化。
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1 实验方案与装置

1.1 基本原理

对于反射率为R、几何长度为d的稳定光学谐振腔， 积分腔内气体的吸收系数α［15，16］可以表示为
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式中 I0为初始光强， I为探测光强， ν为中心频率。当R→1时， exp(αd)→0， 上式化简为

a(v) »
1
d ( )I0

I
- 1 (1 -R) . ( 2 )

将式 (2) 两边进行积分

∫
-¥

+¥

a(v)dv = ∫
-¥

+¥ 1
d ( )I0

I
- 1 (1 -R)dv = A(1 -R) . ( 3 )

此外， 吸收系数a(v)与积分腔内吸收气体浓度的关系为

a(v) = σ(v)N = Sχ(v)N , ( 4 )

式中 σ(v)为吸收截面 (cm2/molecule)， N为气体分子数密度 ［N = 7.2444 ´ 1016 Pc/T， 其中P是压力 (kPa)， C

是目标气体浓度 (μmol/mol)， T是温度 (K)］， S为谱线吸收线强 ［cm-1/(molecule·cm-2)］， χ(v)为归一化线性函

数 ( )∫
-¥

+¥

χ(v)dv = 1 。吸收谱线采用Voigt线型函数进行拟合， 对式 (4) 两边进行积分可得

∫
-¥

+¥

a(v)dv = ∫
-¥

+¥

Sχ(v)Ndv = SN . ( 5 )

联立式 (3) 和式 (5) 可得

SN = A(1 -R) . ( 6 )

拟合已知浓度气体吸收谱线获得积分面积A， 即可得到镜片反射率R。

1.2 实验装置

搭建的离轴积分腔测量系统如图 1所示。光源选用中心波长为 1.653 μm的分布式反馈激光器， 采用

Model LDC501激光控制器对其温度和电流进行设置， 激光器工作的中心温度为 22 ℃， 中心电流为 86.5 

mA。射频噪声源(NF-1000， −20dBm)产生的输出电流通过Bias-Tee (Thorlabs， LM14S2-BT) 耦合到DFB激

光器上， 增加输出激光器的线宽。调节函数发生器参数来回扫描激光电流， 可扫描电流范围为36.5～136.5 

mA (50 mA/V)， 此时设置的函数发生器的三角波扫描振幅为2 V， 频率为40 Hz。利用准直透镜对入射激光

准直， 随后激光离轴入射到固定基长为21 cm的积分腔内， 并在直径为25.4 cm、曲率半径为1 m (Advanced 

Thin Films， 离子束溅射技术镀膜) 的两片高反镜之间进行多次反射， 在近红外波段为1560～1680 μm区间

内镜片的反射率在99.999%以上， 高反射率波段覆盖了需要测量的甲烷分子。透过积分腔后腔镜的激光首

先经过聚焦后进入探测器， 聚焦透镜焦距为5 cm， 随后信号由采集卡 (NI USB-6210) 采集并送入LabVIEW
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程序进行分析处理。

2 实验结果与讨论

2.1 测量谱线选择

根据HITRAN［17，18］数据库给出的6046.4～6047.4 cm-1范围内CH4的谱线信息， 模拟压力为5.06 kPa、有效

路径长度为1 km、浓度为1 μmol/mol的CH4吸收谱 (图2)， 同时， 激光器调节电流与波束的对应关系在图中

也体现出来。由图可知， 激光器的工作范围可以实现CH4吸收谱线的全覆盖， 能够满足实验的要求。

图 2　 模拟的CH4吸收谱和激光器调节电流与波束的对应关系

Fig. 2　 The simulated CH4 absorption spectrum and the relationship between the laser injection current and the wavenumber

                                  注： CL: 准直器； FL： 聚焦透镜； PD: 探测器

图 1　 离轴积分腔测量系统

Fig. 1　 Off-axis integral cavity measurement system
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2.2 镜片反射率标定

在弱吸收情况下， 吸收系数 a(v) 可由式 (2) 得到， 且与 (I0/I−1)/d和透镜反射率R有关。另外吸收系数

a(v)与气体浓度也具有一定的关系， 当知道吸收气体分子的浓度以及线强时， 即可推算出腔镜的反射率R。

实验中选择位于 6046.96 cm-1 的 CH4 分子来标定腔镜反射率， 该处谱线吸收线强为 1.0568 × 10-21［cm-1/

(molecule·cm-2)］。实验时测量了10组不同压力下有、无噪声源下离轴积分腔中CH4 (1 μmol/mol) 的原始光

谱信号， 随后对原始光谱信号进行归一化拟合处理， 得到不同压力下CH4分子的吸收谱线， 结果如图 3所

示。由图可知， 随腔内压力的增加， 吸收光谱信号随之变强。

利用Voigt线型函数［19］对图3中的CH4吸收信号进行多峰拟合， 得到有、无噪声源时不同压力下CH4的积

分面积， 结果如图4所示。由图可知， 积分面积与压力呈良好的线性关系， 在没有噪声源的情况下， 拟合系

数为0.99645， 引入噪声源以后， 拟合系数为0.99857。

图 4　 不同压力下CH4的拟合积分面积。(a) 无噪声源; (b) 有噪声源

Fig. 4　 The fitted integrated area of CH4 under different pressures. (a) Without RF; (b) with RF

通过计算获得镜面反射率， 结果如表 1所示， 把反射率平均值代入方差公式求出方差， 即不确定度， 

图 3　 不同压力下CH4的吸收光谱信号变化。(a) 无噪声源; (b) 有噪声源

Fig. 3　 Absorption spectral signal changes of CH4 under different pressures. (a) Without RF; (b) with RF
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有、无噪声源时镜片反射率不确定度分别为4.01 × 10-5和3.92 × 10-5， 水平较高。随着积分腔内压力的增加， 

镜片反射率有降低的趋势， 因此， 实验在低压下进行。引入噪声源后虽然对信号的峰值和半高全宽进行了

改变， 但利用Voigt线型拟合得到的积分面积基本未发生变化， 二者标定出来的镜片反射率具有一致性。

表1　不同压力下镜面反射率的变化

Table 1　Variation of specular reflectivity under different pressures

Pressure/kPa

R(without RF)

R(with RF)

4.05

0.99992

0.99992

6.69

0.99989

0.99988

10.13

0.99986

0.99986

13.68

0.99984

0.99984

19.25

0.99983

0.99983

22.80

0.99983

0.99982

27.86

0.99981

0.99981

33.43

0.99981

0.99981

40.53

0.99980

0.99980

50.66

0.99980

0.99980

2.3 系统性能分析

在压力为4.05 kPa、温度为25.3 ℃的实验条件下， 利用配气系统 (Environics Series 4000， 误差范围 ±1%) 

对标准浓度的CH4气体 (2 μmol/mol) 以及高纯N2进行混合配置， 获得 6组不同浓度的CH4气体 (0.4、0.6、

0.8、1.0、1.2、1.4 μmol/mol)， 得到有、无射频噪声源情况下CH4的吸收光谱， 如图5所示。由图可知， 噪声源

可以有效增加激光器的工作线宽， 从而使被测光谱信号的峰值高度降低， 半高全宽增加， 而积分面积基本

保持不变， 进一步验证了有、无噪声源情况下镜片反射率标定的有效性和准确性。

图 5　 有、无噪声源情况下不同浓度CH4的吸收信号。(a) 0.4 μmol/mol; (b) 0.6 μmol/mol; (c) 0.8 μmol/mol; (d) 1.0 μmol/mol; 

(e) 1.2 μmol/mol; (f) 1.4 μmol/mol

Fig. 5　 Absorption signal of CH4 with and without RF noise at different concentrations. (a) 0.4 μmol/mol; (b) 0.6 μmol/mol; (c) 0.8 

μmol/mol; (d) 1.0 μmol/mol; (e) 1.2 μmol/mol; (f) 1.4 μmol/mol
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同时， 对有、无射频噪声源的测量信号进行Voigt线型函数拟合， 记录浓度为0.4 μmol/mol时CH4拟合残

差的标准差， 如图6所示。信噪比由吸收光谱的峰值除以吸收光谱基线的标准偏差得到。由图可知， 在无

噪声源的情况下， 信噪比为68； 引入射频噪声源后， 信噪比为88， 最小可检测浓度为0.0045 μmol/mol。值

得注意的是， 虽然射频噪声源的引入降低了信号峰值高度， 但基线噪声的降低效果远远大于峰值高度的降

低效果。因此， 加入射频噪声源后， 信号的信噪比明显提高。

图 6　 0.4 μmol/mol CH4的Voigt拟合。(a) 无噪声源拟合信号; (b) 无噪声源拟合标准偏差;

(c) 有噪声源拟合信号; (d) 有噪声源拟合标准偏差

Fig. 6　 Voigt fitting of 0.4 μmol/mol CH4. (a) The fitting signal without RF; (b) the fitting standard deviation without RF; 

(c) the fitting signal with RF; (d) the fitting standard deviation with RF

3 结 论

利用已知浓度的标准气体吸收谱来标定镜片的反射率， 通过对有无噪声源情况下 10组不同压力下的

CH4 (1 μmol/mol) 吸收信号进行Voigt线型拟合， 得到积分面积来标定镜片反射率。结果表明压力不同也会

造成镜片反射率发生变化， 反射率随着积分腔内压力的增加呈现降低的趋势， 但有无噪声源情况下二者标

定出来的镜片反射率具有一致性。同时， 对有无射频噪声源时0.4 μmol/mol CH4的测量信号进行Voigt线型

函数拟合， 并记录拟合残差的标准差。引入射频噪声源后， 虽然降低了信号的峰值高度， 但信噪比明显提

高， 提高了约1.3倍， 最小可检测浓度为0.0045 μmol/mol， 可有效用于甲烷检测中的浓度反演。本研究对标

定镜片反射率具有一定的参考价值， 对提高系统痕量气体检测的信噪比以及在恶劣环境下的检测灵敏度具

有一定的应用前景。
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