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噪声免疫腔增强光外差分子光谱技术"

(Y@S,FT;/

#是目前世界上最灵敏的激光吸收光谱技术!

其在低压环境中具有极高的探测灵敏度%然而当测量样品处于大气压时!

(Y@S,FT;/

系统的探测灵敏度

会大幅下降%主要原因之一是大气压下获取最大
(Y@S,FT;/

信号幅度的条件与低气压下不同%通过对大

气压
(Y@S,FT;/

理论进行分析!分析了影响信号幅度的参数!并通过数值模拟来寻找最佳的实验条件%

本文着重讨论影响信号的主要参数包括光学腔腔长
F

!调制系数
"

!探测相位
*

%其中!由于在
(Y@S,FT;/

中使用
Q0$%0,Z30K03

技术将调制频率
'

4

锁定到
B6X3

5

,R63%2

"

BR

#腔的自由光谱区"

B/?

#%因此
BR

腔的腔

长决定了
'

4

!同时还作用于信号幅度
7

[C,7%

"

%模拟结果显示!当腔长增大时!由于
'

4

随之减小!载波和边带

的光谱成分相互重叠部分增大!因此线型函数的幅度逐渐减小%而吸收信号幅度随着腔长的增加而逐渐增

加!色散信号幅度先增大后减小!并且在腔长等于
G1C

时达到最大值%调制系数
"

会影响频率调制后激光

载波和边带的幅度大小!并且影响信号线型%随着腔长的增加!最大信号幅度对应的
"

值也随之增加%在相

同腔长下!色散信号的最佳
"

值小于吸收信号!更容易使用电光调制器实现%最后分析了参数的可实现性!

分析了不同种类激光器的频率调谐能力!压电陶瓷的扫描宽度等%以乙炔气体为例!大气压下
(Y@S,FT;/

的谱线半宽达到
#

#aTN

!而光谱覆盖范围大于
="aTN

%分布反馈式半导体激光器"

QBZ

#与外腔二极管激

光器"

S@QD

#的频率调谐范围可以达到
#"aTN

以上!但是由于激光线宽宽!得到的
RQT

锁定性能欠佳%回

音壁模式激光器"

]a;

#和掺饵光纤激光器"

SQBD

#线宽为百
TN

量级!是目前高灵敏
(Y@S,FT;/

系统中

常用的光源%但是
]a;

目前可以实现了
+aTN

的激光频率调谐范围!而
SQBD

的外部电压可控制的调谐

范围仅为
#aTN

%使用精细度为
++"""

的腔进行模拟!调制系数
"

V=

!腔长大于
G1C

时!可使用
]a;

激

光器实现!腔长大于
.+1C

时!可以使用
SQBD

激光器实现%而对于在设计光学腔中常用的伸缩长度为
.+

!

C

的
RfO

!随着腔长的增加!对应的腔模频移范围逐渐减小!在腔长为典型的
!"1C

时!扫描范围大于
=.

aTN

%
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噪声免疫腔增强光外差分子光谱"

(Y@S,FT;/

#是一种

超灵敏可用于痕量气体检测的技术!其结合了频率调制光谱

"

B;/

#和腔增强吸收光谱"

@S9/

#两项技术!其中
B;/

能有

效抑制探测系统低频噪声的影响!特别是残余强度噪声

"

?Y(

#!

@S9/

可有效增长光和气体间的相互作用长度)

=,!

*

%

为了实现两种光谱技术的有效结合!需要使用
R%M78,Q30\,

03,T6&&

"

RQT

#

)

+

*技术将激光频率锁定到
BR

腔腔模!同时将

B;/

的调制频率锁定到腔的自由光谱区"

B/?

#!使得频率调



制激光的载频和边带都与
BR

腔共振!而
RQT

锁频中残余的

频率噪声对载频和边带会产生相同的影响!其拍频即
(Y@S,

FT;/

信号不受该噪声的影响!因此
(Y@S,FT;/

被称为

,噪声免疫-

)

=

!

#

*

%此外!激光耦合进入
BR

腔后会在两个高反

镜之间多次反射!使腔内建立高强光场!因此
(Y@S,FT;/

可以同时测量多普勒"

QZ

#以及亚多普勒"

4Q

#光谱信号%以

上所述的因素使得
(Y@S,FT;/

具有高灵敏$高分辨痕量气

体检测的优势%

(Y@S,FT;/

是在
=AA+

年由美国
bYD9

的
b%<7T6&&

等

和华东师范大学的
;6

等共同提出的!其目的是用于获得高

稳定的频率标准)

=,.

*

%该套系统使用了调谐能力较弱的
(8d

c9a

激光器!只能用于亚多普勒信号的测量%为了测量其他

气体同时增加
(Y@S,FT;/

的实用性!各国研究人员又搭建

了基于不同类型可调谐激光器的
(Y@S,FT;/

系统!包括钛

宝石激光器$

S@QD

激光器)

*

*

$量子级联激光器"

g@D

#

)

-

*

$

光学参量振荡"

FRF

#

)

G

*

$

QBZ

激光器)

A

*等%其中!

(Y@S,

FT;/

最有成效的发展是基于
SQBD

激光器)

=",==

*

%

."=G

年!

我们与瑞典于默奥大学
F\09J703

小组合作使用平衡探测技

术将基于
SQBD

的
(Y@S,FT;/

系统的探测灵敏度提升至

.'.k="

E=!

1C

E=

)

=.

*

!是目前针对多普勒展宽光谱测量的世

界最高灵敏度%然而由于
SQBD

的频率调谐能力受限于内部

压电陶瓷"

RfO

#!调谐范围小于
#aTN

!因此其只能用于研

究低气压下单一跃迁线的多普勒展宽光谱%

."=-

年!我们合

作提出了基于
]a;

激光器的
(Y@S,FT;/

系统)

=#

*

!该类

激光器不仅线宽窄!同时具有宽调谐的优点!受限于波长调

谐端口的响应速率!初步实现了
+aTN

的频率扫描范围!探

测灵敏度达到了
*'*k="

E=!

1C

E=

%然而长期以来只有新西

兰
97830K ]:&4%7

小组进行了
#""O%33

以及瑞典
F\09J703

小组进行了
.""O%33

样品的
(Y@S,FT;/

光谱测量!其他

的测量都是在几十
O%33

或更低的气压下进行的!只能进行

QZ

以及
4Q

光谱信号的测量!且两者的探测灵敏度都约为
.

k="

E="

1C

E=

'

TN

E=

+

.

)

A

!

=!

*

%直到
."=-

年!

@M32:4

等实现了

大气压下
(Y@S,FT;/

信号的测量!受限于系统性能!得到

的探测灵敏度仅为
="

E="

1C

E=

)

=+

*

!结果远差于低气压下的

(Y@S,FT;/

系统%然而对于大气压下痕量气体的超灵敏检

测在众多领域都有重要需求!例如大气污染物的浓度通常都

在
))

X,

))

C

量级!特别是挥发性有机化合物"

$F@4

#&在病

理学检测中!人类的呼吸中包含了多种痕量气体!如乙醛$

丙酮$甲烷$乙烷等!浓度大多也在
))

X,

))

C

量级!通过检

测人类呼出气的成分以及浓度可以推断人体生理状态以及疾

病情况&在生物活体研究中!通过检测病毒细菌产生的气

体!可以用于研究其发育与繁殖规律%这些研究在大气压下

进行检测!可以有效避免降低压强所导致的灵敏度降低与耗

费的时间!且能实现活体实时在线的测量%

为了实现大气压下
(Y@S,FT;/

的直接测量!获得大气

压样品的超灵敏检测!需要对大气压下气体的
(Y@S,FT;/

信号与
BR

腔腔长以及频率调制系数依赖关系进行分析&同

时对实现大气压
(Y@S,FT;/

信号测量的限制因素如激光

源的调谐范围$

BR

腔长度调谐
RfO

的变化范围进行讨论!

为实现大气压
(Y@S,FT;/

的测量提供理论支撑%

=

!

理
!

论

!!

调制激光场
(

阶边带的
(Y@S,FT;/

信号的理论表达

式为)
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7
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+
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(F
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'

4

!
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!

+

>

!

*
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=

#

其中
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"
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"
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"
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'
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6X4

0

%

0

=

5

,

6X4

0

%

0

,

6X4

%

0

,

6X4

%

5

=

#

4:7

*5

"

,

8:4

)

0

%

0

=

0

,

8:4

)

0

%

0

,

8:4

)

%

5

,

8:4

)

%

5

=

#

1%4

*

* "

#

#

式中!

''

为激光对于吸收线中心的频率失谐&

'

4

为调制频

率&

+

-

和
+

>

分别为碰撞和多普勒展宽的半高半宽&

-

[C

为仪

器因子!包括探测器响应和放大器增益"

$

'

]

E=

#&

)

"

是入

射到探测器上的光功率"

]

#&

G

为
BR

腔的精细度&

7

为目标

吸收线强度"

1C

E.

'

62C

E=

#&

-

30&

是气体浓度&

#

是气体总压

强&

F

是
BR

腔的长度&

.

,

(F

为
(Y@S,FT;/

信号的线型函

数&

"

%

"

"

#为
%

阶贝塞尔函数&其中
"

为调制系数&

,

6X4

%

和
,

8:4

)

%

分别为单谱线的吸收和色散线型函数&

*

为解调相位%当
*

等于
$

+

.

的奇数倍时!

(Y@S,FT;/

信号只包含吸收项!称

此时的
*

为吸收相位&当
*

等于
$

+

.

的偶数倍时!只包含色

散项!称该
*

为色散相位%由式"

=

#可知!只对
(Y@S,FT;/

信号的幅度产生影响!数值模拟中设定为
=

%由于
BR

腔
-

[C

)

"

G

+

$

7-

30&#

的
B/?

等于
-

+

.&F

!因此腔长
F

在对信号幅度

影响的同时!还会改变腔的
B/?

!从而影响调制频率
'

4

!进

而改变线型函数.

,

(F

"

''

!

'

4

!

+

F

!

*

#的谱宽与幅度%

由式"

=

#可见影响
(Y@S,FT;/

信号
7

[C,7%的主要因素包

含
BR

腔长
F

"或调制频率
'

4

#!调制系数
"

!碰撞展宽
+

-

!多

普勒展宽
+

>

和解调相位
*

%在一个大气压下!混合气体浓度

比固定!目标吸收线的展宽是确定的!因此
+

-

和
+

>

对信号

的影响本文将不做讨论%

当气压较低时!多普勒展宽
+

>

占主导!谱线可以用高

斯函数表示!而随着气压的进一步增加!碰撞展宽的贡献会

逐渐增大!需要
$%:

L

2

函数来表示吸收线型!该函数是高斯

函数和洛伦兹函数的卷积)

=-,=G

*

%

.

!

大气压样品条件下
(Y@S,FT;/

信号分析

!!

图
=

以乙炔气体在
*!AA'!-#-1C

E=的吸收线为例!数

值模拟了
(Y@S,FT;/

典型实验装置条件下的吸收$色散与

幅度最大相位时的
(Y@S,FT;/

信号!采用的参数为(吸收

线强度为
.'#!-k="

E..

1C

'

C%&01M&0

E=

!气压为
=62C

!

BR

腔长度为
!"1C

!调制频率等于
BR

腔的单倍
B/?

!即
#-+

;TN

!调制系数
"

为
=

!下文所有的模拟除了需要调节的参

数外均使用与本图相同的参数%如图
=

所示!其完整的单线

光谱覆盖范围大于
="aTN

%在目前应用于
(Y@S,FT;/

的

可调谐激光器中!

SQBD

和
]a;

激光器线宽较窄!可以获

得高的探测灵敏度!但是它们的波长调谐能力有限%在已完

-"-

第
#

期
!!!!!!!!!!!!!!!!!!!!

光谱学与光谱分析



成的实验中!基于内部
RfO

!

SQBD

调谐范围仅为
#aTN

!

虽然
]a;

可通过温度控制方式调谐范围可达
+"aTN

!但

其无跳模调谐范围只能达到
+aTN

%

QBZ

和
S@QD

虽然其调

图
$

!

$bLU(9

时
I#RH=">BG

信号

)*

+

%$

!

I#RH=">BG/*

+

1&;-531253)F(&X*2

6

;31

+

25*/LU(9

谐范围大于
#"aTN

!但其线宽较宽!大大限制了
(Y@S,

FT;/

技术的探测灵敏度%

?%$

!

腔长对
I#RH=">BG

信号的影响

图
.

"

6

#为模拟得到的不同解调相位下线型函数.

,

(F

幅度

与腔长的关系!其中红色$黑色和蓝色点线分别对应吸收$

色散和幅度最大解调相位时的信号!数值模拟参数与图
=

一

致%从图中可知!随着腔长的增加!线型函数的幅度呈下降

趋势%这是因为随着腔长的增加!

'

4

减小!吸收线型中
,

6X4

E=

和
,

6X4

=

项相互靠近!而两项相位相反!相互抵消从而减小线

型幅度&而色散线型中
,

8:4

)

E=

和
,

8:4

)

=

项逐渐靠近
.

,

8:4

)

"

项!并且

相位与
.

,

8:4

)

"

项相反!从而造成线型幅度衰减%当腔长小于
-

1C

时!吸收与色散线型幅度相近!随着腔长的增加!两个线

型幅度衰减!但是吸收相位幅度衰减较小&当
FV."1C

时!

'

C

V-+";TN

!吸收线型幅度是色散的
#

倍&当腔长大于
."

1C

之后!吸收线型与最大相位时的幅度近乎相等%

图
?

!

线型函数与信号幅度随腔长的变化

)*

+

%?

!

J*13/5&

0

34:1(2*.1&17/*

+

1&;&9

0

;*2:73X&8*3/-*25(&X*2

6

;31

+

25

!!

图
.

"

X

#为模拟得到的
(Y@S,FT;/

信号幅度随腔长的

变化%从图中可知随着腔长的增加!色散信号幅度是先增加

后减小!并且在腔长等于
G1C

时达到最大值%吸收信号与最

大信号的幅度逐渐增大!但增速逐渐变缓!并且在腔长大于

#"1C

后基本不变%吸收和色散信号的表现不同主要是由于

色散线型函数幅度随腔长的下降率大于吸收信号%当腔长等

于
."1C

时!吸收信号的幅度是色散信号的
#'.

倍%

?%?

!

频率调制系数对
I#RH=">BG

信号的影响

图
#

是模拟得到的
BR

腔长
F

以及调制系数
"

对
(Y@S,

FT;/

色散和吸收信号幅度的影响%从图
#

"

6

#和"

X

#可见!

当采用一定的
"

时!不同
F

对应的信号幅度变化趋势与图
.

所描述的相似!而
(Y@S,FT;/

信号幅度对
"

的响应随着腔

长而改变%当
D

增大时!信号幅度最大时对应的
"

值也增大!

如图
#

"

6

#和"

X

#中的黑色点线所示%图
#

"

1

#和"

8

#分别表示

(Y@S,FT;/

色散和吸收信号幅度最大值随腔长
F

的变化!

其与图
.

"

X

#的变化趋势相似!即(色散信号的最大幅度是先

增加后减小!吸收信号的最大幅度单调递增!但增速逐渐变

缓&区别在于
F

变大时色散信号最大值变化趋势变缓!在腔

长为
."

#

!"1C

之间!最大色散信号幅度几乎不变%在图
.

"

X

#中!腔长大于
."1C

时!吸收信号幅度达到饱和!而图
#

"

8

#中!腔长大于
+"1C

时!吸收信号最大幅度才趋于饱和%

这是由于随着腔长的增加!获得最大信号幅度的调制系数
"

也增大!

"

的增大将导致信号幅度的增加%通过比较图
#

"

1

#

和"

8

#!吸收信号的最大幅度大于色散信号!并且吸收信号

的最大幅度随腔长的变化率更大%

?%C

!

大气压气样
I#RH=">BG

光谱测量的实验可行性

图
!

"

6

#数值模拟了腔长
!

#

*"1C

时
(Y@S,FT;/

信号

的峰峰频率间隔!其中红色$黑色和蓝色点线分别对应吸

收$色散和幅度最大解调相位时的信号!黑色和蓝色实线分

别对应了
#

和
+aTN

的频率间隔%这两个特征频率间隔对应

SQBD

和
]a;

分别能达到的最大调谐范围%由图可知!随

着腔长的增加!线型函数的峰峰频率间隔逐渐减小!这是由

于腔长越长!调制频率
'

4

越小!边带与载频的间距也越小%

色散信号的谱线宽度明显小于吸收信号!是因为色散信号中

线型函数的载频项与边带项相位相反!使得色散信号的峰值

向吸收线中心靠近%幅度最大相位时的峰峰间距随着腔长的

变化趋势与色散和吸收相位相同!且逐渐靠近吸收相位%我

们以
(Y@S,FT;/

信号的峰峰间距作为测量的最小频率范

围%当腔长大于
G1C

时!色散信号的峰峰间距小于
#aTN

!

光源可以采用
SQBD

&吸收与最大信号相位时的峰峰间距小

于
+aT

1!可以采用
]a;

激光源%当腔长大于
.+1C

时!

色散$吸收以及最大信号相位时的峰峰间距都会小于
#

G"-
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aTN

!可以使用
SQBD

%

!!

在
(Y@S,FT;/

装置中!需将激光频率锁定到
BR

腔!

通过控制腔上
RfO

的电压来实现激光频率的同步调谐!因

此该
RfO

的频率扫描范围也是限制光谱测量的因素之一%

图
C

!

)F

腔长和调制系数与信号幅度的关系

)*

+

%C

!

,5383;&2*.1/5*

0

.4)F(&X*2

6

;31

+

25

!

!

!

&17/*

+

1&;&9

0

;*2:73

图
L

!

#

&

$腔长与谱线宽度的关系%#

'

$压电陶瓷的扫描范围与腔长的关系

)*

+

%L

!

"

&

#

,5383;&2*.1/5*

0

'32-331(&X*2

6

;31

+

25&17/

0

3(28&;;*13-*725

!"

'

#

,5383;&2*.1/5*

0

.4Fc,/(&18&1

+

3&17(&X*2

6

;31

+

25

RfO

的频率扫描范围与腔长变化的对应关系为(

''

V-

'

F

+

"

F

#

#!其中
-

为光速!

F

为腔长!

'

F

为
RfO

的最大伸长长

度!

#

为激光波长%目前典型的
(Y@S,FT;/

实验装置)

!

!

==

*

均采用
R:0N%C01<67:̂

公司的环形
RfO

!单个最大伸长长度

约为
.+

!

C

%图
!

"

X

#显示了在
=+#=7C

波长处模拟的
RfO

的最大频率扫描范围与腔长的对应关系!可见随着腔长的增

加!扫描范围迅速减小!当大于
="1C

时!减小速度变缓%当

腔长为
*"1C

时!

RfO

的扫描范围大于
GaTN

&在腔长为典

型的
!"1C

时!扫描范围大于
=.aTN

%根据图
!

"

6

#所示的信

号峰峰间距!可发现
.+

!

C

的
RfO

伸长长度足够探测大气

压下的
(Y@S,FT;/

信号%

#

!

结
!

论

!!

为了实现大气压气样的
(Y@S,FT;/

光谱测量!本文从

实验参数对光谱信号幅度的影响以及所需参数是否在实验中

可以实现两方面进行了分析%重点数值分析了
BR

腔长度
F

$

调制频率
'

4

$以及调制系数
"

等对压力展宽线型下的
(Y@S,

FT;/

信号的影响!光谱线型采用
$%:

L

2

函数!且调制频率

'

4

等于
BR

腔的单倍
B/?

%

经过数值模拟!随腔长的增加!

(Y@S,FT;/

线型函数

的幅值单调递减!而
(Y@S,FT;/

色散信号的幅度是先增加

后减小!吸收信号和最大信号单调增加!增速逐渐变缓!且

吸收信号幅度远大于色散信号幅度%为了同时优化腔长和频

率调制系数!数值模拟了
(Y@S,FT;/

信号幅度随两者的变

化关系!幅度最大时的吸收和色散信号!其最佳
"

值随腔长

的增加增大%色散最大信号幅度随腔长的增加先增加后减

小!吸收最大信号幅度在腔长小于
*"1C

范围内单调递增!

最后增速变缓%为了分析实现大气压样品
(Y@S,FT;/

测量

的可行性!数值计算了信号峰峰间距随腔长的变化关系以及

典型
BR

腔压电陶瓷伸缩量在不同腔长下的频率扫描范围%

可见随着腔长的增加!

(Y@S,FT;/

信号峰峰值的频率间隔

A"-

第
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逐渐减小%当腔长大于
G1C

!色散信号的谱线宽度小于
#

aTN

!可以使用
SQBD

进行实验!吸收与最大信号的谱线宽

度小于
+aTN

!完全可以用
]a;

激光器实现%当腔长大于

.+1C

时!色散$吸收和幅度最大相位信号的谱线宽度都会

小于
#aTN

!可以使用
SQBD

搭建
(Y@S,FT;/

装置%

综合考虑!腔长为
!"1C

时!色散最大信号可以获得最

优幅度!而吸收最大信号可达最优幅度的
-+U

!是比较理想

的实现大气压样品检测的腔长%此长度下
.+

!

C

的典型压电

陶瓷伸缩量可以实现
=.aTN

的频率扫描%
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