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气体吸收谱线的线宽主要包括碰撞作用引起的洛伦兹线宽和分子热运动引起的高斯线宽, 是可调谐二极
管激光吸收光谱技术 (TDLAS)的重要参数. 本项研究在弱吸收条件下, 通过对波长调制法中二次与四次谐波
峰值比进行理论分析和仿真计算, 发现无论洛伦兹和高斯线宽如何变化, 二次和四次谐波峰值比具有恒过不
动点的特征. 本文基于该不动点提出了一种线宽在线测量的方法, 并以CO2分子 6982.0678 cm−1 吸收谱线

为例进行实验验证. 实验结果表明, 该方法可以精确测量线宽, 进而根据测量得到的线宽确定气体分压和总
压, 可有效地提高TDLAS技术在工业现场中的测量精度.

关键词: 可调谐二极管激光吸收光谱 (TDLAS), 波长调制光谱 (WMS), 线宽, 气体分压
PACS: 33.20.Ea, 42.55.Px, 42.65.–k DOI: 10.7498/aps.64.053301

1 引 言

可调谐二极管激光吸收光谱 (tunable diode
laser absorption spectroscopy, TDLAS)由于其非
接触式在线测量、选择性强、灵敏度高、响应速

度快等优点 [1−5], 在近年得到了迅速地发展, 尤
其是上世纪 80年代以来, Reid等将波长调制光谱
(wavelength modulation spectroscopy, WMS)引入
到TDLAS测量系统中 [6], 有效地降低了背景信号
干扰, 实现了多种环境下气体参数的精确测量.

谱线在频率坐标上具有一定展宽, 根据展宽
机理是否由群体效应引起可分为均匀展宽和非

均匀展宽, 其中主要包括碰撞作用引起的洛伦兹
(Lorentz)线宽和分子热运动引起的高斯 (Gauss)
线宽, 根据线宽可确定气体温度、压强、组分浓度和
光谱常数等参数. TDLAS技术中的直接吸收法可
比较准确地测量线宽, 进而根据其得到待测气体参

数, 但该方法在实际测量中容易受到颗粒物浓度、
激光强度波动、基线拟合精度等因素的影响, 在工
业现场存在测量误差较大的缺点. 波长调制光谱
是对目标信号进行高频调制, 而非目标信号由于没
有经过调制在后续的谐波检测过程中被除去, 因此
可以有效地抑制测量系统中背景信号的干扰, 提高
测量精度和灵敏度. 但问题在于, 波长调制光谱所
采用的谐波信号是线宽的函数, 如传统的二次谐波
法首先标定出气体浓度与二次谐波峰值之间的关

系, 然后将测量得到的二次谐波信号在标定曲线上
插值得到待测气体浓度, 但标定实验不仅增加了测
量系统的复杂性, 而且标定实验与实际测量条件不
同使得线宽存在差异, 进而造成浓度测量误差. 近
几年来, Hanson等基于剩余幅度调制提出了2f/1f
免标法 [7,8], 该方法采用一次谐波信号修正二次谐
波, 不仅消除了激光强度波动、光电放大系数等因
素的影响, 并在弱吸收条件下推导出了计算气体分
压绝对值的表达式. 但与传统的二次谐波法相似,
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2f/1f免标法计算气体分压时也需要已知线宽, 但
线宽又决定于气体的温度、压强、组分浓度和光谱

常数等参数, 而这些参数在实际测量中往往是未知
的或待测量的, 因此该方法在应用中也受到了一定
的限制 [9].

考虑到线宽的重要性, 国内外科研工作者围绕
波长调制光谱测量线宽进行了多方面的研究, 如
Stewart等 [10−12]通过分析一次谐波剩余幅度调制

信号, 得到当调制系数m较小 (小于 < 0.5)时, 利
用一次谐波可拟合出吸收线型函数, 进而得到线
宽, 但其拟合误差随着调制系数的增大而急剧增
大. 在Stewart思想启发下, 我们利用奇数次谐波
信号重构出吸收线型函数 [13], 从理论上消除了调
制系数的影响. 但是在实际测量中, 尤其是弱吸
收条件下, 高次谐波的信噪比较低, 测量误差较大.
另外, 与直接吸收法相似, 上述方法都需要扫描整
条吸收谱线, 因此容易受激光强度波动、颗粒物浓
度等因素的影响, 难以适用于恶劣工况环境.

从以上研究可以发现, 波长调制光谱中各次谐
波包含着线宽的信息. 本文通过数值模拟分析二
次与四次谐波的峰值比, 发现无论洛伦兹和高斯线
宽如何变化, 其峰值比恒过不动点, 本文基于该特
征提出了一种线宽在线测量方法, 并以CO2分子

6982.0678 cm−1吸收谱线为例进行实验验证.

2 测量原理

2.1 线宽不确定性对测量结果的影响分析

当一束频率为 v的激光穿过长为L的气体介

质时, 被气体吸收后的透射光强 It 与入射光强 I0

之间满足Beer-Lambert定律:

τ (v) = It/I0 = exp[−Kφ(v)]. (1)

式中, τ(v)为激光透过率; K = P iS(T )L, P i为气

体分压, S(T ) 为谱线线强度; φ(ν)为线型函数, 为
洛伦兹和高斯线型函数的卷积,采用福伊特 (Voigt)
线型函数描述, 其近似表达式如下 [14]:

φ (v) =
cL
π

γ

(v − v0)
2
+ γ2

+
cG
γ

(
ln 2

π

)1/2

× exp
[− ln 2 · (v − v0)

2

γ2

]
, (2)

式中 v0为谱线中心频率, cL和 cG分别为洛伦兹和

高斯线宽 (记为γL和γG)的权重系数, 计算公式见

参考文献 [14], γ 为线宽, 其计算公式为 [15]

γ = 0.5346γL +
√
0.2166γ2

L + γ2
G. (3)

波长调制光谱是对激光器注入一个高频正弦

信号, 根据锁相原理可推导出各次谐波信号的表达
式. 在弱吸收条件下, 2f/1f免标法计算气体分压
的表达式如下 [16]:

Pi = −S2f

S1f

i1
S(T )LH2

, (4)

式中, S1f和S2f为测量得到的谱线中心频率处一

次和二次谐波信号, i1 是激光光强的线性调制幅度
与平均光强之比, 可通过实验测量得到, H2 为线型

函数的傅里叶系数, 其表达式如下:

H2 =
1

π

∫ π
−π

φ (v0 + a cos θ) · cos 2θ · dθ, (5)

式中, θ∈ [−π, π], 是积分变量; a为调制幅度, 在实
验中为已知量, 定义调制系数m = a/γ. 由 (2)和
(5)式可知, 线宽 γ是计算H2的重要参数, 图 1给
出了 γ 存在误差时H2与真实值之间的偏差. 从
图 1 可以看出, H2的计算误差随着线宽不确定性

的增大而增大,如线宽不确定度为±10 %时, H2的

误差均超过 10 %, 这也说明精确确定线宽对测量
气体参数具有重要意义.
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图 1 (网刊彩色)线宽不确定性对H2计算结果的影响

本文在 2f/1f免标法测量气体参数思想的启
发下, 分析了谱线中心频率处二次与四次谐波比
值与调制系数的关系, 提出了一种基于波长调制光
谱的线宽在线测量方法, 并将其应用于气体分压的
测量.

2.2 R24法测量线宽的理论研究

在弱吸收条件下 (α(v0) 6 10%), 谱线中心频
率处二次与四次谐波峰值比R24如下式

[17]:
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R24 =− H2 (v0, a)
H4 (v0, a)

=−

∫ π
−π

φ (v0 + a cos θ) · cos 2θ · dθ∫ π
−π

φ (v0 + a cos θ) · cos 4θ · dθ
. (6)

对上式进行数值仿真分析可得到图 2中的曲
线簇, 其中横坐标为调制系数m. 由图 2可知, 随
着调制系数增大, 无论洛伦兹和高斯线宽所占比例
如何变化, 二次和四次谐波峰值比R24均单调减小,
且相交于O点, 其横纵坐标分别为

m∗ = 2.4926,

R∗
24 = 2.1865. (7)

0.8 1.2 1.6 2.0 2.4 2.8 3.2
0

5

10

15

2.490 2.492 2.494

2.184

2.186

2.188

A

(γG=0)

(γL=γG)

O

R
2
4

m

(γL=0)

m∗=2.4926

R24=2.1865

C

B

O

∗

图 2 (网刊彩色)二次和四次谐波峰值比与调制系数m

的关系

利用该不动点, 可以通过下述方法测量线宽:
首先改变调制幅度a(调制系数m随之改变), 使得
二次和四次谐波峰值比R24 = R24

∗ = 2.1865(对应
的调制幅度记为a∗), 则此时调制系数m = m∗ =

2.4926, 然后根据线宽γ与调制系数m的关系即可

得到线宽γ = a∗/m∗. 在此需要说明的是, 实际测
量中, 为了提高线宽测量精度, 一般在不动点附近
进行多点测量, 然后通过多项式拟合的方法确定不
动点处的调制幅度, 进而确定线宽.

3 实验验证

本节以CO2/N2混合气体为例, 选取CO2分子

6982.0678 cm−1吸收谱线对上述理论进行实验验

证, 实验中利用锁相放大器采集谱线中心频率处
一次、二次和四次谐波信号. 实验装置如图 3所
示, DFB激光器 (NEL NLK1 S5EAAA)由型号为
ITC4001的激光控制器进行控制, 通过调节控制器
的温度和电流, 使得激光器输出激光频率位于吸
收谱线中心频率 (6982.0678 cm−1). 经光纤准直器
(Thorlabs F240 APC-1550)准直后的激光通过气
室, 透射光由光电探测器 (PDA50 B-EC)接收后分
为两路, 一路输入示波器记录激光光强信号, 一路
输入锁相放大器进行谐波检测, 锁相放大器产生的
高频正弦调制信号频率为5.0 kHz. CO2和N2流量

由两个流量计控制, 气室温度和压强分别由热电偶
和压力传感器测量.

CO2分子 6982.0678 cm−1谱线光谱常数如

表 1所示 [18]. 气体温度T = 295 K, 吸收光程
L = 120 cm, CO2分压PCO2 = 0.024 atm (1
atm = 1.01325×105 Pa),总压为P = 0.19 atm,根
据上述参数可计算出谱线的峰值吸收率和线宽分

别为8.1 %和1.773 × 10−2 cm−1.

DFB

MFC

MFC

C
O
2

-1

-2

N
2

图 3 实验系统示意图

表 1 CO2分子 6982.0678 cm−1谱线的光谱参数 (295 K)

v0/cm−1 S(296 K)/(cm−2/atm) χself/(cm−1/atm) χair/(cm−1/atm) E/cm−1

6982.0678 1.471× 10−3 0.103 0.0765 81.94
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在实验过程中, 首先改变调制幅度 a使二次

和四次谐波峰值比R24在 2.1865附近, 同时记录
在不动点附近多个点对应的 a和R24, 并对其进
行多项式拟合, 拟合结果如图 4所示. 然后在
拟合曲线上找到R24 = 2.1865对应的调制幅度

为 a∗ = 4.461 × 10−2 cm−1, 即可计算出该条件
下线宽 γ = a∗/m∗ = 1.790 × 10−2 cm−1, 与理
论计算值 (1.773 × 10−2 cm−1)的相对误差为 0.98
%. 另外, 高斯线宽可根据气体温度T计算得到

γG = 6.474 × 10−3 cm−1, 将γ和γG代入 (3)式中
可计算出洛伦兹线宽γL = 1.541 × 10−2 cm−1, 根
据上述测量线宽即可得到该条件下谱线线型函数.

0.038 0.040 0.042 0.044 0.046
2.1

2.2

2.3

2.4

2.5

↼a=0.0462, R24=2.116) 

↼a=0.0434, 
      R24=2.242) 

↼a=0.0406, R24=2.381) 

R
2
4

a/cm-1

Ρ24=2.1865*
a*=
   0.04461 cm-1

↼a=0.0378, R24=2.533) 

图 4 二次和四次谐波峰值比测量线宽

在测量二次和四次谐波峰值比时, 也同步
记录了谱线中心频率处一次谐波幅值和光强

信号, 如调制幅度 a = 3.780 × 10−2 cm−1时,
S2f/S1f = 0.1776, i1 = 0.1561, 同时计算出傅
里叶系数H2 = −6.7068. 将S(T ), H2, S2f/S1f

和 i1 等参数代入 (4)式中, 可得到CO2气体分压为

0.0232 atm, 与设定值之间的相对误差为−3.3 %.
另外, 还可以根据洛伦兹线宽公式计算出气体总压
为0.193 atm(设定值为0.19 atm).

与传统的 2f/1f免标法通过实验条件 (压强、
组分浓度和光谱常数)计算线宽进而得到气体分压
不同, 本文是利用测量得到的线宽计算气体分压,
因此不需要已知气体压强、组分浓度和光谱常数等

参数, 可以有效避免气体参数波动带来的影响, 尤
其适用于恶劣工况环境下气体参数的测量.

4 结 论

本文在弱吸收条件下推导出了谱线中心频率

处二次与四次谐波峰值比的表达式, 并对其进行数
值模拟计算, 在此基础上提出了一种线宽的在线测

量方法. 以CO2分子 6982.0678 cm−1吸收谱线为

例, 在实验室条件下通过二次与四次谐波峰值比测
量线宽, 并根据测量的线宽测量CO2气体分压和总

压. 与传统的直接吸收法相比, 该方法由于只采用
谱线中心频率处谐波信号比值, 因此可消除激光强
度波动、颗粒物浓度等因素的影响, 具有更高的信
噪比和灵敏度; 与传统的 2f/1f免标法相比, 该方
法利用测量得到的线宽计算气体分压, 因此可以消
除气体总压、组分浓度和光谱常数不确定性的影响,
具有更高的测量精度.
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Abstract
Line width is the key parameter in tunable diode laser absorption spectroscopy (TDLAS); the dominant line widths

are Doppler and collisional broadenings. Under low absorbance, the ratios of 2nd to 4th harmonics at the line center
monotonously decrease and intersect at a fixed point, regardless of the changes in Doppler and collisional line widths.
Based on this characteristic, a method is proposed which employs the ratios to measure the line width. To validate the
reliability and accuracy of the proposed method, the transition of CO2 at 6982.0678 cm−1 is selected to measure the
line width, the gas partial and total pressure. Experimental results show that the proposed method can achieve high
precision in actual measurements.

Keywords: tunable diode laser absorption spectroscopy (TDLAS), wavelength modulation spectroscopy
(WMS), line width, partial pressure
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