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基于电学调制相消法和高功率蓝光LD的离轴石英
增强光声光谱NO2传感器设计和优化

∗

尹旭坤 郑华丹 董磊† 武红鹏 刘小利 马维光 张雷

尹王保 贾锁堂

(山西大学激光光谱研究所, 量子光学与光量子器件国家重点实验室, 太原 030006)

( 2014年 12月 23日收到; 2015年 1月 30日收到修改稿 )

使用中心波长为 450 nm的高功率多模蓝光激光管 (LD)作为激励光源, 结合电学调制相消法和离轴石英
增强光声光谱 (QEPAS)配置, 设计了一款高灵敏二氧化氮传感器. 电学调制相消法使离轴QEPAS传感器的
背景噪声降低至 1/269, 在标准大气压和 1 s积分时间下, 获得的探测灵敏度为 4.5 ppb, 对应的归一化噪声等
效吸收系数 (1σ)为 2.2 × 10−8 cm−1·W/Hz1/2. 延长积分时间到 46 s, 灵敏度能够进一步下降到 0.34 ppb.
气体流速对该传感器的影响也被研究.

关键词: 电学调制相消法, 石英增强光声光谱, 离轴石英增强光声光谱传感器, 高功率激光管
PACS: 70.07.Df, 07.05.Fb, 42.60.Fc, 42.55.Px DOI: 10.7498/aps.64.130701

1 引 言

光声光谱技术是一种零背景探测技术, 它具
有探测灵敏度与激发功率成正比和没有光学波长

依赖性等优点, 因此被广泛运用于现代工农业、环
境监测、生物技术和航空航天等领域 [1−3]. 石英增
强光声光谱 (QEPAS)是光声光谱技术的一个变种,
由Kosterev 等 [4]在 2002年提出. 他们采用了一种
共振频率为 32.768 kHz的音叉式石英晶振代替传
统的宽带麦克风作为声波探测器, 来探测气体分子
由于吸收激光能量后碰撞退激发而产生的声波, 从
而创建一种气体检测新方法. 同传统的基于宽带麦
克风的光声光谱技术相比, 音叉式石英晶振只对频
率为32.768 kHz附近的声波有响应, 并且响应带宽
很窄, 一般只有2—4 Hz, 因此石英增强光声光谱技
术具有很强的环境噪声免疫能力. 基于音叉式石英

晶振的传感器具有体积小, 价格低廉, 装置设计简
单等优点, 这些特点使得它比基于直接吸收光谱或
者腔增强吸收光谱等其他光谱技术的传感器在小

型化、便携化等方面更具有优势. 近几年来QEPAS
技术发展迅速, 科研工作者已使用了从中红外量子
级联激光器到紫外LED等多种光源, 结合QEPAS
技术, 实现了对NO2, NO, N2O, CO2, CO, CH4,
NH3, H2O, H2S, O3等痕量气体的探测

[5−8].
为了进一步提高QEPAS传感器的探测灵敏

度, 微型声音谐振腔被增加到音叉式石英晶振上,
通过谐振腔和音叉之间的声波耦合作用来增强光

声信号的幅值 [9−12]. 微型声音谐振腔采用两种配
置方式: 共轴配置 [9]和离轴配置 [10], 其中共轴配
置是沿着激光光束方向在音叉式石英晶振的两端

各放置一根不锈钢毛细管, 激光从两个毛细管和中
间的音叉式石英晶振振臂间隙通过. 被调制的激
光诱导产生的声波能量在毛细管中积累, 并通过毛
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细管和音叉式石英晶振的耦合作用, 传递给石英晶
振两振臂来增强其振动幅度. 和没有配置微型声
音谐振腔的裸音叉相比, 共轴配置的QEPAS传感
器将探测信噪比提高了 30倍. 但共轴配置的声音
谐振腔由两根分立的毛细管构成, 声波在此腔中并
不能形成绝对驻波, 此外由于音叉振臂间隙仅为
0.2—0.3 mm, 因此共轴配置对QEPAS传感器的装
配以及激励光源的光束质量要求较高. 2009年Gao
小组提出了离轴配置的QEPAS传感器模型 [10], 即
在音叉式石英晶振的一端放置一根中间开了小缝

的不锈钢毛细管来代替共轴装置的声音谐振腔, 从
而避免了激励光束必须穿过音叉式石英晶振振臂

间隙的需要. 离轴配置简化了QEPAS传感器的装
配并降低了传感器对激励光源光束质量的要求, 它
尤其适用于LD, LED等光束质量差的非相干激励
光源. 由于非相干光源成本低、寿命长, Böttger [13]

和Gao [14]等采用低功率非相干光源结合离轴配置

的QEPAS传感器来探测痕量气体浓度.
在 2011年时, Vincenzo等提出了使用光学调

制相消法来抑制QEPAS传感器的背景噪声 [15−17].
所谓的光学调制相消法即采用两个光源, 一个发射
波长对应于待测物质吸收线的光源作为激励光源

用于激发光声信号, 而另外的一个发射波长远离待
测物质吸收线的光源作为平衡光源用来消除背景

噪声, 待测物质在平衡光源发射波长附近的吸收可
以忽略不计. 光学调制相消中两个光束质量接近的
光源作用于QEPAS传感器时, 由于二者的发射光
具有类似的光场分布, 因此二者可引入等同的背景
噪声. 激励光源和平衡光源都被以相同的频率调
制, 但是两者之间有 180◦的相位差, 因此由两个光
源引入的背景噪声也有180◦的相位差,通过调节激
励光源和平衡光源的调制幅度就可以使由两个光

源引入的背景噪声相互抵消, 此时传感器输出的整
体背景噪声为零. 光调制相消法已被用于同位素丰
度测量 [15]、探测混合气体mK级别的温度差异 [16],
以及痕量气体检测 [17]等方面. 但是基于光学调制
相消法的实验装置采用了两套光源, 以及两套光源
驱动电路和外围温控电路, 这不仅提高了成本而且
使得整个传感器系统变得庞大. 另外双光源的发
射光需要通过棱镜合束, 然后再耦合到音叉谐振腔
中, 这也增加了装置的准直难度和复杂程度.

本文通过结合电学调制相消法 [18]和离轴

QEPAS配置来解决上述装置问题, 这种新的配置,

不需要平衡光源, 它是利用信号发生器产生相消电
信号导入到音叉式石英晶振的引脚上, 通过物理方
法抵消背景噪声. 相比于共轴配置的QEPAS传感
器, 结合离轴配置和电学调制相消方法的QEPAS
传感器原始噪声更小、更为稳定. 由于NO2在蓝绿

光区域有很强的吸收光谱 [14], 我们在实验中采用
中心波长为 450 nm高功率多模蓝光LD作为激发
光源来探测痕量NO2气体. 氮氧化合物作为气体
污染物的主要成分, 其主要来源于工业污染、生活
污染、交通污染等, 对大气环境及人类生产生活的
影响特别严重, 因此对大气中N2O, NO, NO2等痕

量气体浓度的测量尤为重要.

2 传感器设计原理

石英增强光声光谱中, 光声信号的幅值
SQEPAS可表示为

[19]

SQEPAS = K
αlCPQ

f0V
, (1)

其中K为与探测元有关的系统常数, α为待测物质
分子的吸收系数, l, V 为吸收路径和体积, C为待
测气体浓度, P为激励光强, Q为QEPAS传感头的
品质因子, f0为音叉式石英晶振的谐振频率. 由
(1)式可知, 光声信号的幅值SQEPAS直接跟待测

物质的吸收系数α和激励光强P成正比, 因此选
择较强的目标吸收线和增强激励光源的功率是提

高QEPAS 传感器探测灵敏度的有效途径. NO2

在 400 nm附近有很强的连续吸收光谱, 但是当
激励光源波长小于 415 nm时, 会有光解现象发生
NO2 + hv → NO + O [20], 因此本实验选择中心波
长为 450 nm, 功率为 1.4 W的多模蓝光LD作为激
励光源. 实验中LD光源采用强度调制, 其光强可
表示为

I = I0[1 + cos(ω1t+ φ1)]/2, (2)

式中 I0, ω1, φ1分别为激励光的最大光强、频率和

相位. 在使用高功率多模蓝光LD 时, 由于其发射
光模式复杂, 光束质量较差, 导致QEPAS光声池内
分布着由漫反射产生的杂散光. 这些杂散光来源
于激励光源, 因此它和激励光源具有相同的调制频
率, 不同的最大光强和相位. 当被调制的杂散光照
在音叉式石英晶振表面时, 会对音叉局部产生周期
性加热, 并驱动音叉式石英晶振产生相应的周期性
机械振动, 进而输出与调制频率相同背景噪声. 在
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没有待测物质分子吸收的情况下, 音叉式石英晶振
输出的电信号U为

U = Uthe + Us = Uthe +A1 cos(ω1t+ φ2), (3)

式中, Uthe表示音叉式石英晶振的热噪声, Us =

A1 cos(ω1t+ φ2) 表示杂散光引起的背景噪声, A1,
ω1, φ2分别为噪声幅值、频率和相位.

由于音叉式石英晶振是一种精密的压电材料,
具有可逆的压电效应, 这样, 当音叉振臂形变时, 在
它的表面就会产生束缚电荷, 并通过电极传导, 进
而输出电信号, 光声信号的检测正是基于这种原
理; 反之, 当音叉引脚接入电信号时, 音叉振臂就会
产生振动. 电学调制相消的基本原理就是在音叉的
一只管脚上故意加入电信号, 引起其振动, 当设定
振动幅值与杂散光引起的振动幅值相等, 且相位相
反时, 杂散光产生的背景噪声就能被抵消掉.

音叉式石英晶振作为一个谐振子, 可以等效为
一个RLC谐振电路 [19], 在传统的基于QEPAS传
感器的装置中, 当测量音叉式石英晶振的谐振频率
f和品质因子Q时, 采用如图 1 (a)所示的电路图,
端子 2接通, 驱动电压Uin接入音叉式石英晶振引

脚, 驱动音叉振动, 音叉输出信号被导入前置放大
电路. 当用音叉式石英晶振进行气体测量时, 端子
1接通, 音叉的一个引脚接地, 产生零电压参考, 激
发光源在气体中诱导的声波推动音叉振臂使之通

过压电效应产生电信号.
在实施电学调制相消时, 音叉式石英晶振在

探测时原先接地的一个引脚始终保持接到函数发

生器输出端上, 通过函数发生器产生的电信号输
入音叉来抵消杂散光等因素引起的背景噪声. 如
图 1 (b), 音叉式石英晶振的热噪声Uthe相当于一

个随机的噪声源, 当调制频率为∼32 kHz的杂散光
照射在音叉表面时, 引起的背景噪声相当于一个
等效的恒压源Us产生一个频率为∼32 kHz的交流
信号. 在探测中, 若音叉式石英晶振的一个引脚接
地, 则RLC网络的一端输入为零, 另一端输出信号
为热噪声Uthe和交流信号Us的叠加. 电学调制相
消方法启用时, RLC网络的一端被输入一个与恒

压源频率相同, 幅度相仿, 相位差为 180◦的相消信
号UEMO, 此时RLC网络仅输出热噪声Uthe, 即当
UEMO满足下式时, 背景噪声被抑制:

U + UEMO = Uthe + Us + UEMO = Uthe. (4)

在理想条件下, Us和UEMO完全相消, 基于电学调

制相消方法的QEPAS传感器的最终噪声水平取决
于音叉式石英晶振的热噪声Uthe.

2

1

⇁

֓

I

Uin

Rg

U/IRg

Us
C1 L1 R1

(b)

(a)

Uthe

1

UEMO

2

图 1 (a)音叉式石英晶振测量参数和测量气体浓度时的
连接方法; (b)音叉式石英晶振等效RLC电路图、噪声源

及电学调制相消基本原理

Fig. 1. (a) The connection diagram of the quartz tun-
ing fork (QTF) for parameter measurement and gas
concentration detection; (b) equivalent electric circuit
of the QTF and noise sources in electrical modulation
cancellation method (E-MOCAM).

3 实验装置

基于电学调制相消法的实验装置图如图 2所
示. 实验使用发射中心波长为 450 nm的大功率
LD(OSRAM opto-semiconductor PLTB 450)作为
激发光源, 在直流操作模式下它的最大功率为 1.4
W. LD发射光功率由功率计 (THORLABS Ophir
3A)监测. 该LD的驱动电流和温度由商业的激
光驱动板 (Electro Optics wavelength electronics
LDTC2/2)控制, LD的最终输出功率由该驱动板
的带负载能力决定. 双通道函数发生器 (Tektronix
AFG 3102)的通道 1输出正弦波来对LD的驱动电
流进行幅度调制, 调制频率为音叉式石英晶振的谐
振频率 32.760 kHz. 信号发生器的通道 2输出一个
与通道 1同频反相的正弦波信号, 输入到音叉式石
英晶振的引脚 1, 作为电相消信号. 由于背景噪声
引起的电压起伏在微伏级别, 而实验中所用的双通
道函数发生器产生的最小信号在毫伏级别, 因此
在通道 2和音叉引脚 1之间插入一个 0—78 dB可
调的电信号衰减器来精细调节电相消信号的幅值.
当音叉式石英晶振探测到待测物质分子产生的光

声信号时, 音叉的引脚 2输出的携带气体浓度信息
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的信号用一个自制的、反馈电阻为 10 MΩ的互阻

抗前置放大器放大后, 送至锁相放大器 (Stanford
research systems, Model SR 830 DSP)进行锁相放
大并解调, 锁相放大器的时间常数设置为 1 s. 最
后通过信号采集卡采集锁相放大器输出的信号,
并送入计算机记录、分析数据. 整个采集过程由
LabVIEW编写的程序控制.

LD

LD

1 2

1 2

N2
5.3 ppm
NO2/N2

图 2 实验装置原理图

Fig. 2. Schematic of the QEPAS system.

音叉式石英晶振被固定一个由旋转台和角位

台组成的平台上, 便于调节音叉的位置和角度. LD
光源被固定在一个三维调节架上, 便于调节光源
的位置, 其发射光束通过准直透镜后, 直接穿过
QEPAS传感头. 该传感头采用离轴的配置方式, 其
谐振腔由一根长为 5.84 mm, 内径为 0.80 mm的不
锈钢毛细管组成, 且在谐振腔中间位置开一个长约
为0.6 mm, 宽为0.15± 0.02 mm的窄缝. 离轴谐振
腔被装配在距离音叉式石英晶振的振臂间隙约 20
µm的位置, 且谐振腔中心高度位于音叉臂顶端向
下0.8 mm处 [21].

气 体 配 器 系 统 由 两 个 量 程 分 别 为 200
sccm(mL/min)和 1000 sccm的质量流量计 (七星
华创 D07系列)组成, 分别连接 5.3 ppm的NO2标

准气 (大连大特气体)和 99.999%高纯氮气, 能够
配备 0—5.3 ppm的NO2混合气. 一个压力控制器
(MKS 型号 649), 以及机械泵对气室内的压力进行
控制, 使其稳定在一个大气压下.

4 结果分析和讨论

4.1 噪声分析

测量背景噪声时, 双通道函数发生器的通道
1产生的驱动电压输入到LD的驱动板, 其偏置为

1.21 V、幅度为 1.2 V, 此时在QEPAS传感头后测
得的出射光功率为 212 mW. 流速为 60 sccm的纯
N2(99.999%)被通入到QEPAS光声池中. QEPAS
光声池的信号被送入到锁相放大器中, 锁相放大
器的积分时间设定为 1 s. 背景噪声 (主要由大的
直流偏置信号组成)被连续采集了 250 s, 见图 3所
示, 计算出的噪声幅值为 1.75 mV. 根据文献 [19],
该QEPAS传感器的理论热噪声为1.23 µV,实验测
得的背景噪声是理论热噪声的 1422倍. 在电学调
制相消方法启用后, 传感器的输出背景噪声为 6.5
µV, 将传感器背景噪声 (直流偏置)压低到 1/269,
如图 3所示. 但是传感器最终背景噪声仍然比理论
热噪声大, 这是由电相消信号的幅度调节精细度决
定的.

分析背景噪声产生的原因: 1)正如在第二部分
所述的, 激励光的光束质量较差导致其不能清洁地
通过QEPAS微型声音谐振腔和光声池, 在光源被
强度调制时, 激励光束与谐振腔或者音叉式石英晶
振的任何触碰、以及微型气室CaF2窗口的污质折

射都会产生强烈的杂散光噪声; 2)在使用高功率激
发光源的情况下, 气体流速对传感器压力和声速的
微小扰动也会带来额外噪声.
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图 3 原始背景噪声与电学调制相消后的噪声比较

Fig. 3. The comparison of the background noise before
and after E-MOCAM.

因此, 我们研究了不同气体流速对传感器背景
噪声的影响. 在一个大气压的情况下, 纯N2经过

配气系统后流入QEPAS光声池中, LD发射功率被
设定在 10.3 mW, 电学调制相消法被启用, 音叉式
石英晶振经过锁相放大器输出的信号被记录, 如
图 4所示. 在基于波长调制技术的QEPAS传感器
中, 当气体流速控制在 200 sccm以内时, 不会产生
额外的噪声, 这已经被多次实验验证 [22]. 但是在本
实验中当采用强度调制的LD光源时,起初,电学调
制相消方法将杂散光背景噪声压制, 获得了较低的
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噪声水平, 但随着气体流速从 60 sccm增加到 200
sccm, QEPAS传感器的输出背景噪声, 由 6.3 µV
增加到27.6 µV, 背景噪声再次增大, 平衡被破坏.
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160 sccm
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Pled=10.3 mW

/
1
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-
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图 4 气体流速对电学调制相消后噪声的影响

Fig. 4. The influence of different gas flow on the out-
put of the sensor after E-MOCAM is applied.

因此, 本实验中除热噪声外, 还存在两种技术
噪声: LD杂散光引起的背景噪声和气体流速噪声,
其中LD杂散光引起的噪声占背景噪声主导地位.
实验中, 在不同的气体流速时, 需要设定不同的电
学相消信号幅度, 使之和传感器背景噪声能够互补
达到平衡.

4.2 传感器线性响应和稳定性

为了评估基于电学调制相消法和高功率蓝

光LD的离轴QEPAS传感器的响应线性度, 稀释
配气系统产生不同浓度的NO2气体被导入传感

器, 气体流速被始终控制在 60 sccm. 在每个浓度
的信号测量之前, 等待 10 min来确保气体混合均
匀. 图 5记录了不同NO2浓度下传感器输出的信

号. 当光源的激发功率被设定在 212 mW时, 在
2.85 ppm的NO2下, 传感器输出的NO2平均值为

1.5 mV, 均方根噪声为 2.4 µV, 根据文献 [23], 计
算得 1 σ探测信噪比SNR = 630, 对应的探测极
限为 4.52 ppb, 归一化噪声等效吸收系数 (1σ) 为
2.2× 10−8 cm−1·W/Hz1/2.

传感器的响应线性度被显示在图 6中, 其中的
每一个点为 16次重复测量的平均值, 获得的R2值

为0.999, 展现了该传感器优秀的线性响应性能.
传感器的长期稳定性通过Allan方差进行了评

估, 传感器的输出信号在纯N2的环境下被测量, 被
显示在图 7中. 在积分时间为 46 s时, NO2传感器

的最低探测浓度达到 0.34 ppb. 但随着积分时间的

变长, LD温度变化、稀释配气系统的不稳定性等因
素开始占主导, 恶化了探测灵敏度.
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图 5 不同二氧化氮浓度下传感器的输出信号

Fig. 5. The photoacoustic signal of the sensor in dif-
ferent NO2 concentrations.
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图 6 二氧化氮传感器的响应线性度

Fig. 6. Linearity of QEPAS NO2 sensor.
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图 7 二氧化氮传感器的Allan方差分析

Fig. 7. Allan plots of NO2 sensor.

5 结 论

本文采用 450 nm高功率多模蓝光LD作为激
励光源, 结合电学调制相消法和离轴QEPAS技术,
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设计了一款高灵敏NO2传感器. 电学调制相消法
通过在音叉式石英晶振的一根引脚上提供和激励

光源相位相反的调制信号, 使用物理方法消除了
以LD杂散光为主的背景噪声. 本实验还研究了
在高功率强度调制QEPAS中, 微小气体流速引起
的额外噪声, 相比基于波长调制的QEPAS传感器,
基于强度调制的QEPAS传感器对气体流速更为敏
感. 电学调制相消法和离轴QEPAS装置的结合有
效地使背景噪声降低到 1/269, NO2的探测灵敏度

达到了 0.34 ppb. 和基于电学调制相消法的共轴
QEPAS传感器相比, 采用离轴QEPAS配置的传感
器, 在启用调制相消前, 原始噪声更小, 因此启用相
消后传感器输出更稳定.
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Abstract
A highly sensitive NO2 optical sensor has been designed by means of combining the electrical modulation cancellation

method (E-MOCAM) and off-beam quartz enhanced photoacoustic spectroscopy (QEPAS). A high power multimode
blue laser diode emitting at around 450 nm is used as the excitation light source of the photoacoustic signal. In the
E-MOCAM, the balance signal is generated from a dual-channel function generator and introduced to the pin of the
quartz tuning fork (QTF) to balance out the huge background noise. The principle of the E-MOCAM is explained in
detail from the perspective of equivalent circuit of QTF, and the background noise of the high power LD-based QEPAS
sensor is analyzed. Results show that stray light noises coming from the LD beam and blocked by the resonator and
the photoacoustic cell are dominated in all the noises. Gas flow noise of QEPAS sensor is also estimated, and excessive
noise could be introduced by the gas flow even at a rate below 200 sccm. The gas flow noise is measured at different
gas flow rate, from 60 to 200 sccm. Compared with the QEPAS sensor based on wavelength modulation, the sensor
based on amplitude modulation, especially in the case of high power light source, is more sensitive to the gas flow.
The ultimate background noise of the off-beam QEPAS sensor can be reduced by 269 times after the E-MOCAM is
applied. The performance of the NO2 QEPAS sensor is evaluated in the NO2/N2 mixtures of different concentrations,
ranging from ppb to ppm levels. In the case of the 2.85 ppm NO2 measurement, the SNR of 630 is achieved. A linear
fitting is implemented to evaluate the response of the sensor, resulting in an R square value of 0.999. Allan plot is
used to investigate the long term stability of the sensor. The original background noise produced from the off-beam
QEPAS configuration is less than that from the on-beam QEPAS configuration, thus the combination of off-beam QEPAS
configuration and E-MOCAM shows a better stability. A detection limit of 0.34 ppb (1σ, 46 s integration time) for NO2

in N2 at atmospheric pressure can be achieved, which corresponds to a normalized noise equivalent absorption coefficient
of 2.2× 10−8 cm−1·W/Hz1/2.

Keywords: electric modulation cancellation method, quartz enhanced photoacoustic spectroscopy,
off-beam quartz ehnhanced photoacoustic spectroscopy sensor, high power laser diode
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