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拍频-光致热弹光谱传感器用于甲烷气体
快速检测
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摘要：光致热弹光谱（LITES）技术得益于其高灵敏度和高选择性等优势在痕量气体检测领域得到了广泛的应用，该技

术使用小体积低成本的石英音叉替代了价格高昂的光电探测器作为检测元件，通过检测激光与待测气体相互作用后光

强的变化量来反演气体浓度信息。为了提高 LITES 传感系统的检测灵敏度，本文设计了一款有效光程长度为 17 m 的

Herriot型多通池，并且提出了拍频（BF）调制解调方案来缩短传感系统的响应时间。研发的 BF-LITES 传感系统能够在

800 ms 的测量周期内完成整个信号的测量，与传统 LITES 系统 20 s 的测量周期相比，其信号测量周期缩短了 25 倍。实

验搭建了 BF-LITES 传感系统，通过对调制频率、调制深度和扫描速率等参数的优化，最终测得对甲烷气体的检测灵敏

度为 256. 74 ppb。经过 Allan 方差分析后可知，当平均时间增加至 81 s 时检测灵敏度可以提升至 6. 71 ppb。与传统 LI⁃
TES 传感系统相比，设计的 BF-LITES 传感系统具有更高的检测灵敏度和更快的响应时间，在环境监测、工业过程控制

和医疗诊断等领域有着较高的应用潜力。
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Abstract： Laser-induced thermoelastic spectroscopy （LITES） technology has been widely used in trace 
gas detection due to its high sensitivity and selectivity.  This technology uses a small， low-cost quartz tun⁃
ing fork instead of an expensive photodetector as the detection element， retrieving gas concentration infor⁃
mation by detecting the change in light intensity after the interaction of a laser with the analyte gas.  To im⁃
prove the detection sensitivity of the LITES sensing system， a Herriot-type multipass cell with an effec⁃
tive optical path length of 17 m was designed.  Additionally， a beat frequency （BF） modulation and de⁃
modulation scheme was proposed to shorten the response time.  The developed BF-LITES sensing system 
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can complete the measurement of the entire signal within a measurement cycle of 800 ms， which shortens 
the signal measurement cycle by a factor of 25 compared with the 20 s measurement cycle of a traditional 
LITES system.  The BF-LITES sensing system was experimentally constructed， and through optimiza⁃
tion of parameters such as modulation frequency， modulation depth， and scan rate， the final measured de⁃
tection sensitivity for methane gas was 256. 74 ppb.  Allan variance analysis showed that the detection sen⁃
sitivity increased to 6. 71 ppb when the averaging time was increased to 81 s.  Compared with traditional 
LITES sensing systems， the designed BF-LITES sensing system has higher detection sensitivity and fast⁃
er response time， and has high application potential in environmental monitoring， industrial process con⁃
trol， and medical diagnostics.
Key words： laser-induced thermoelastic spectroscopy； beat frequency modulation and demodulation tech⁃

nology； Herriot-type multi-pass cell； quartz tuning fork

1 引  言

甲烷（CH4）是一种无色、无味的温室气体，具

有显著的蓄热能力，其百年全球变暖潜能值是二

氧化碳（CO2）的 28 倍［1］。自工业革命以来，大气

中 CH4 浓度急剧上升，从 19 世纪初的约 750 ppb
增至 2019 年的超过 1 875 ppb，近二十年来以每

年约 5 000 万吨（Mt）的速度累积［2］。观测到的排

放量增长主要归因于人类活动和气候环境，包括

化石燃料开采、水稻种植、垃圾填埋、畜禽粪便管

理以及废水处理等［3］。此外，当空气中的 CH4 浓

度达到 4. 5%~15% 时，会形成爆炸性混合物，从

而在密闭空间内构成严重的爆炸风险［4］。因此，

对大气 CH4 浓度进行长期、原位的监测，对于缓

解温室效应以及保障工业生产与日常生活环境

的安全至关重要。

人们已经开发并利用多种技术来检测大气

中 CH4浓度，包括化学发光法、纳米材料传感法、

质谱法和气相色谱法［5-8］。然而，这些方法在长期

测量大气甲烷时均存在一定的局限性，包括灵敏

度有限、易受环境干扰、运行成本高以及需要复

杂的仪器或频繁维护。近年来，可调谐二极管激

光 吸 收 光 谱（Tunable Diode Laser Absorption 
Spectroscopy，TDLAS）技术因其操作简便、稳定

性高以及检测灵敏度与气体弛豫速率无关等优

点，成为一种极具吸引力的光谱技术［9-12］。Cui 等
人开发了一种基于 TDLAS 的大气 CH4 传感器，

该传感器设计了有效光程为 4. 2 m 的微型多通

池（Multi-Pass Cell，MPC），并实现了 117 ppb 的

最低检测限［13］。Xue 等人报道了一种基于 TD⁃

LAS 技术的 CH4传感器，该传感器采用体积约为

7 mL、光程为 2. 45 m 的紧凑型多通池，实现了

288 ppb 的最低检测限［14］。Liang 等人报道了一

种基于双通道 MPC 的 TDLAS 传感器，多通池的

有效光程为 35. 15 m，用于同时检测 CH₄和乙炔

（C ₂H ₂）气体，测得 CH ₄的最低检测限为 132. 08 
ppb［15］。传统 TDLAS 技术的核心部件是光电探

测器，其设计用于检测不同波长范围的激光能

量。例如，由砷化铟镓（InGaAs）材料制成的光伏

探测器主要用于近红外区域，碲镉汞（HgCdTe）
探测器用于中红外区域，以及用于远红外波段的

热释电探测器。这类光电探测器具有较高的响

应度，但其狭窄的工作光谱范围、高昂的价格以

及较大的体积限制了其在实际现场应用中的

推广。

光致热弹性光谱技术（Laser-Induced Ther⁃
moelastic Spectroscopy，LITES）自 2018 年 首 次

报道以来便得到了迅速发展。LITES 技术作为

TDLAS 技术的一种替代方案，其中一种体积小

巧、成本低廉且具有宽波长响应范围的石英音叉

（Quartz Tuning Fork，QTF）被用来替代传统的

光电探测器，以测量光吸收强度的变化［16-32］。当

一束经过调制的激光穿过待测气体时，气体分子

会选择性地吸收特定波长的光，透射的激光随后

照射到石英音叉表面，音叉吸收光能并产生周期

性的热形变，进而驱动音叉振臂在其共振频率下

稳定振动。由于音叉具有的压电效应，其振臂的

机械形变量被转化为电信号，通过对电信号幅值

进行反演即可得到待测气体的浓度信息。

LITES 技术的核心原理是基于比尔朗伯定
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律，因此可以通过增加激光与待测气体的相互作

用路径长度来提高系统的检测灵敏度。2022 年，

Liu 等人设计了一个有效光程为 10 m 的 Herriot
型多通池来增强光学吸收，同时采用高功率

2. 33 μm 的二极管激光器将 LITES 传感器对 CH₄
气体的检测灵敏度提高 2. 35 倍［22］。2025 年，Ma
等人使用具有密集光斑图案和约 80 m 有效光程

的多通池来增强 LITES 信号强度，实现了对 CH₄
气体的最低检测限为 8. 42 ppb［23］。2025 年，Sun
等人报道了一种基于双光路多通池的高灵敏 LI⁃
TES 传感器，在两个双凹球面镜间实现了 14 环

交错的光斑图案，总有效光路长度为 26. 7 m，对

CH₄气体的检测极限可以达到 50. 9 ppb［24］。

目前 LITES 检测系统受限于传统的调制解

调方案，通常需要大于 10 s 的响应时间才可以获

得一个完整的 LITES 信号［25］。2017 年，Wu 等人

曾提出了一种基于快速波长扫描方案的拍频石

英 增 强 光 声 光 谱（Beat-Frequency Quartz-En⁃
hanced Photoacoustic Spectroscopy，BF-QEPAS）
技术，该技术利用非共振激励下的拍频解调以及

石英音叉的瞬态响应，实现了毫秒级的响应［28］。

2025 年，Simon 等人通过改变激光的调制序列相

位来相干控制和抑制音叉的振动，从而在 3 s 内

获得覆盖 3 050 nm 至 3 450 nm 的完整 CH ₄光
谱［29］。以上研究表明，通过对激励光源施加快速

的波长扫描信号，能够利用拍频（Beat-Frequen⁃
cy，BF）调制解调方案检测石英音叉的瞬态响应，

从而在保持高检测灵敏度的同时显著缩短系统

的响应时间。

因此，本文将拍频调制解调方案与 LITES 传

感器融合，通过非谐振频率解调石英音叉对外部

激励的瞬态响应信号，可同步测定石英音叉的品

质因数、共振频率及待测气体浓度，既规避了传

统 LITES 技术中繁琐的频率校准流程，又将系统

响应时间优化至毫秒量级。为了进一步提高 BF-

LITES 传感器的检测灵敏度，设计了一款具有

17 m 有效光程的气体吸收池。此外，吸收池被设

计为腔镜分离结构，能够有效地避免环境中污染

物对腔镜的污染。通过优化调制频率、调制深度

及扫描速率等参数最大化 BF-LITES 信号幅度。

实验结果表明，当系统的平均时间为 81 s 时，对

CH₄气体的最低检测限可低至 6. 71 ppb。

2 BF-LITES 技术的基本原理

在 LITES 传感系统中通常使用商用的石英

音叉作为光电换能器，具有体积小、成本低且无

波长选择性等特点。石英音叉可以被等效为

RLC 串联谐振电路并使用 Butterworth-Van Dyke
电学模型对其相关特性进行分析：

L
d2 q
dt 2 + R

dq
dt

+ q
1
C

= U ( t )， （1）

其中：L 为石英音叉的等效电感，C 为等效电容，

R 为等效电阻，电荷 q 和电压 U（t）分别代表了石

英音叉振臂的位移量和光源驱动力。对该等式

进行求解可知，石英音叉的振臂在光源驱动力作

用下存在两种运动模式，这意味着石英音叉对外

界激励存在两种模式的响应：

q ( t )= qs ( t )+ qt ( t )， （2）
其中，qs（t）和 qt（t）分别代表了石英音叉的稳态响

应模式和瞬态响应模式。

在传统 LITES 系统中，通过向激光器施加一

个缓慢变化的三角波电流信号使得激光波长缓

慢通过待测气体的目标吸收峰，在这个过程中产

生的激光强度变化对石英音叉的热弹效应是持

续且缓慢变化的。为适应这种激光缓慢扫描模

式，传统 LITES 系统在探测石英音叉的压电信号

时通常采用 300 毫秒至 1 秒的积分时间，而长时

间的积分将使石英音叉对激励信号瞬态响应产

生的电信号平均为零。根据等式（2）可知，在系

统积分时间足够短的情况下，石英音叉对外界激

励的瞬态响应将占主导，由此产生的压电信号与

外部激励的强度也具有正相关的关系，因此，理

论上本文可以通过对石英音叉瞬态响应压电信

号的探测实现对痕量气体浓度的检测。

在 BF-LITES 传感系统中，激励光源的驱动

电流被快速扫描，与气体相互作用的激励光光波

长将快速扫过气体的特征吸收谱线，在此过程中

光吸收在石英音叉上引起短暂的热弹性激发，使

得石英音叉振臂的响应表现以瞬态阻尼振荡为

主。由于探测该信号时使用的积分时间很短，石

英音叉稳态响应无法在如此短时间内实现能量

的积累。因此，此时石英音叉的压电输出信号可

以表示为：

V ( t )= V 0 e
- t

τ cos ( 2πf0 t - ϕ 0 )， （3）
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其中：V0 为初始幅度，与吸收的光功率和光热电

转换增益成正比，τ 为衰减时间，f0为石英音叉的

谐振频率，ϕ0为初始相位。在传统 LITES 传感系

统中会采用二次谐波解调方案对石英音叉的压

电信号进行处理，而在 BF-LITES 系统中，激光

器的调制频率被设置为与石英音叉共振频率存

在一定的频率差以产生有效的拍频信号，同时以

一次谐波解调方案对压电信号进行解调。解调

过程中，石英音叉产生的压电信号与调制频率为

f 的参考信号进行相乘，然后通过低通滤波器，即

可获得 BF-LITES 信号：

SBF ( t )= V 0

2 e
- t

τ cos [ 2π ( f0 - f ) t - ϕ 0 ].（4）

由于拍频信号的频率在数值上等于产生这

一拍频信号的两组信号的频率差，因此石英音叉

的谐振频率 f0可由拍频信号相邻峰值或谷值之间

的时间间隔 Δt与调制频率 f计算得到：

| f0 - f |= 1/Δt = Δf. （5）
此外，通过拟合 BF-LITES 信号的衰荡时

间可以获得石英音叉的响应时间 τ，基于石英

音叉响应时间和品质因数 Q 之间的关系即可

得到：

Q = πf0 τ. （6）
综上，通过对 BF-LITES 信号的单次测量，

即可反演得到目标气体的浓度、石英音叉的品

质因数和谐振频率等信息，从而在快速测量目

标气体浓度的同时获取校准系统所需的电学参

数的实时数值并自动完成相关实验参数的校

准，真正实现了对痕量气体浓度的快速、连续

监测。

3 实验系统搭建

由比尔朗伯定律可知，增加待测气体与激

光相互作用路径长度可以有效提高 LITES 技术

的检测灵敏度，因此本文设计了一种有效光程

长度达 17 m 的 Herriott 型多通池。为避免环境

颗粒物和杂质对反射镜的污染，该多通池采用

腔镜分离结构，两个反射率为 99. 9% 的反射镜

放置在了圆柱形气体吸收腔的两侧。气体吸收

腔长度为 260 mm，直径为 50 mm，对应的吸收

腔容积为 2. 04 L。反射镜的直径为 50. 8 mm，

曲率半径为 1 000 mm。通过调整激光的入射

角，可以在多通池内经过 65 次的反射次数，两个

反射镜的间距为 0. 28 m，单个镜面上共有 32 个

光斑，且光斑之间没有重叠，结合吸收腔的长度

可以计算得到多通池的有效光程长度为 17. 16 
m。将波长为 650 nm 的红色激光引入多通池

内，反射镜镜面上的光斑图案如图 1 插图所示。

腔镜分离式多通池的实物照片也展示在了插图

中，这种紧凑的结构设计在有限的空间内提供

了激光与待测气体更长的相互作用路径长度，

从而提高检测灵敏度。

基于 Herriot 型多通池的 BF-LITES 传感系

统如图 1 所示，该系统采用中心波长为 1 653. 72 
nm 的分布式反馈激光器（富泰科技，GXG-DFB-

1653-BF）作为激光光源，选择 CH4 在 6 046. 96 
cm-1 处的吸收峰作为目标谱线。商用激光控制

器（Thorlabs，TED200C；Thorlabs，LDC202C）用

于调节激光器的温度和电流，从而精确控制其输

出波长。由于拍频调制解调方案被用于本实验

中，在激光器驱动电流中增加了梯形波扫描信号

和正弦波调制信号。梯形波的上升沿被用来扫

描 CH₄的吸收峰，梯形波的直流偏置作为等待时

间用于获得完整的拍频信号。激光器发出的激

光束首先经光纤准直器准直，然后传输到 Herriot
型多通池内。出射光束经过焦距为 30 mm 的

CaF2 透镜被聚焦到商用石英音叉的表面。由石

英音叉产生的压电信号经自制跨阻抗放大器放

大后，由锁相放大器进行一次谐波解调，最后采

用商用数据采集卡采集 BF-LITES 信号并进行

后续处理。实验中选用的石英音叉为共振频率

为 32. 7 kHz 的商用音叉式石英晶振。由于对石

图 1　BF-LITES 传感系统示意图

Fig. 1　Schematic diagram of the BF-LITES sensing system
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英音叉的瞬态响应探测需要较宽的探测带宽，锁

相放大器的积分时间被设置为 30 ms，扫描斜率

设置为 12 dB，对应的探测带宽为 4. 17 Hz。此

外，气路系统与 Herriot型多通池内的气体吸收腔

相连，包含了浓度为 1% 的标准 CH₄/氮气（N2）混

合气、标准纯氮气、配气模块、压力控制器（航伽，

HPM18V）、质量流量计（Alicat Inc. ，M 系列）以

及气泵，以实现对气体吸收腔内 CH₄气体浓度、

压强和流速的精确调控。

4 BF-LITES 系统性能优化和评估

为了评估 BF-LITES 传感系统的性能，将经

认证的 200 ppm CH4/N2 混合物引入多通池中。

拍频调制解调方案中，调制频率为 32 772. 1 Hz
的正弦波调制信号与梯形波叠加作为激光器的

电流驱动信号，其中梯形波的上升时间（T1）被设

置为 50 ms，等待时间（T2）被设置为 750 ms，如图

2（a）所示。由于一次谐波解调后的信号幅值最

高，因此选择一次谐波对石英音叉产生的压电信

号进行解调，获得了如图 2（b）所示的 BF-LITES
信号。信号由八个不同的峰组成，每个峰的幅度

与目标气体浓度呈良好的线性关系。由于信号

幅度与系统的检测灵敏度呈正相关，因此选择幅

度最高的峰作为后续实验的测量点，如图 2（b）中

的峰 P2 所示。通过对六个峰 P2，P3，P4，P5，P6，
P7 和 P8 进 行 指 数 拟 合 ，确 定 衰 减 时 间 τ 为

0. 146 s。相邻两个峰之间的时间间隔 Δt 测量为

0. 07 s。根据公式（5）和公式（6），计算得出标准

石英音叉的谐振频率 f0 为 32 786. 4 Hz，Q 值为

15 037。使用传统电激励方案测得石英音叉的谐

振频率和 Q 值分别是 32 786. 26 Hz 和 14 854，两
者吻合良好，验证了基于 BF-LITES 信号提取石

英音叉电学参数的准确性。

在 BF-LITES 传感系统中，产生拍频信号需

要将激发光源的调制频率设置为石英音叉的非

谐振频率。为了进一步研究调制频率对 BF-LI⁃
TES 信 号 的 影 响 ，调 制 频 率 的 优 化 实 验 在

32 760~32 810 Hz 的频率范围内进行，测量得

到信号幅值如图 3 的蓝色曲线所示。作为对

比，通过电激励方式测量的石英音叉频率响应

曲线以红色曲线表示于图 3 中（彩图见期刊电

子版）。

决定 BF-LITES 信号幅值的因素主要有两

个，其中一个是激光的调制频率，石英音叉的窄

带宽响应特性决定了调制频率越接近共振频率，

石英音叉越容易被激励振动。另一个影响因素

是拍频信号的频率，拍频频率越小意味着信号两

峰值之间的间隔越长，就会有更多的能量被耗

散。因此两个因素共同决定了 BF-LITES 信号

峰值的幅度和产生位置。如图 3 所示，实验测得

BF-LITES 信号幅值与激光调制频率的关系曲

线关于石英音叉的共振频率处对称分布，两侧的

最佳信号幅值分别出现在 32 774. 4 Hz 和 32 800 
Hz，分 别 偏 离 石 英 音 叉 共 振 频 率 +12 Hz 和

-13. 6 Hz。基于这一结果，后续优化过程将以

图 2　（a）扫描信号波形图  （b）BF-LITES 信号

Fig. 2　（a） Scan signal waveform diagram （b） BF-LI⁃
TES signal

图 3　BF-LITES 信号幅值与激光调制频率的关系曲线

Fig. 3　BF-LITES signal amplitude versus laser modula⁃
tion frequency curve
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32 800 Hz为激光调制频率。

基于调制解调方案的痕量气体传感技术中

峰值信号幅度往往取决于激光电流的调制深度。

因此，实验中优化激光电流调制深度以提高系统

的信号幅值。图 4 显示了调制深度在 1~28 mA 
的扫描范围内观察到的 BF-LITES 信号幅度的

变化，信号幅值随着调制深度呈增大趋势，当调

制深度超过 25 mA 后，信号幅度不再进一步增

强。因此，后续实验选择 25 mA 的调制深度作为

系统的最优调制深度。

激励光波长扫描速率可以通过改变梯形波

的上升时间 T1 实现调节。通过调节扫描信号的

上升时间，本文研究了 BF-LITES 传感系统输出

的信号随激励光波长扫描速率的关系，结果显示

随着上升时间的不断增加，系统的信号幅值呈现

先增大后减小的趋势，如图 5 所示。当上升时间

较短时，石英音叉对光激励的瞬态响应模式占主

导，激光与石英音叉相互作用时间较短，无法激

发高效的光致热弹效应。随着上升时间的增加，

相互作用强度增强，因此会获得更高的信号幅

值，当上升时间为 100 ms 时，BF-LITES 信号幅

值达到最大值。当继续增加上升时间后，石英音

叉对光激励的稳态响应越来越占据主导，此时信

号逐渐从拍频信号转变为缓变的谐波信号，峰值

幅度减小，且峰值个数减小，对峰值点进行指数

拟合后的误差增大。

综上最终确定了系统的最佳驱动参数，选定

调制频率是 32 800 Hz，调制深度是 25 mA，梯形

波的最佳上升时间是 100 ms。该参数组合能够

使得 BF-LITES 信号达到最大值。

将 浓 度 分 别 为 0 ppm，2 ppm，5 ppm，8 
ppm，10 ppm，25 ppm，50 ppm，75 ppm 和 100 
ppm 的甲烷气体通入 Herriot 型多通池内，在每

个浓度水平下记录了 200 个数据点，不同浓度

的测量平均值如图 6 所示。数据的线性拟合表

明 ，BF-LITES 传 感 器 的 灵 敏 度 为 0. 078 mV/
ppm。拟合得到的 R2 值为 0. 998，表明在所研究

的浓度范围内，传感系统对 CH ₄浓度水平具有

较好的线性响应。

图 4　BF-LITES 信号幅值与激光调制深度的关系曲线

Fig. 4　BF-LITES signal amplitude versus laser modula⁃
tion depth curve

图 6　BF-LITES 传感系统的浓度响应关系

Fig. 6　Concentration response of BF-LITES sensing system

图 5　BF-LITES 信号幅值与扫描信号上升时间的关系

曲线

Fig. 5　BF-LITES signal amplitude versus scan signal 
rise time curve
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图 7 展示了采用 Allan-Werle 偏差分析法评

估 BF-LITES 传感器的长期稳定性。系统通过

在 Herriot 型多通池内通入纯 N2来记录其噪声信

号，得到的 1σ 噪声水平为 38 μV。对于浓度为

2 ppm 的 CH₄气体，测得的 BF-LITES 信号幅值

为 1. 56 mV，计算得到的信噪比是 7. 79，对应的

最低检测极限是 256. 74 ppb。Allan-Werle 偏差

随平均时间的增加而减小，表明系统的白噪声占

据主导。因此，最低检测极限随平均时间的增加

而改善，并在最佳平均时间 81 s 时达到最小值

6. 71 ppb。

5 结  论

本文开发了一款基于拍频调制解调方案的

BF-LITES 传感系统，用于 CH₄气体的高灵敏快

速检测。BF-LITES 传感系统使用了一款腔镜分

离式的 Herriot 型多通池，有效光程长度为 17 m。

系统在 100 ms 内快速扫描 CH₄的气体吸收谱线，

并利用与石英音叉失谐的调制频率进行一次谐波

解调，在 800 ms 的测量周期内完成 BF-LITES 信

号采集，其峰值信号用于 CH₄浓度的反演。同时

利用信号衰荡特征可以计算得到石英音叉的共振

频率和品质因数，从而避免了对传感系统参数的

反复校准。采用 Allan-Werle 方差分析评估了该

传感系统的稳定性，结果表明，通过将平均时间增

加到 81 s，对 CH ₄的最低检测极限可以提高到

6. 71 ppb。所开发的 BF-LITES 传感系统具有灵

敏度高、响应速度快、无需校准等优势，非常适用

于大气环境等领域的 CH₄实时检测需求。此外，

为实现大气 CH4浓度的精确反演，未来工作将聚

焦于集成温度与压力传感器及相应的矫正算法，

从而补偿环境变化对 LITES信号的影响。
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