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基于 TDLAS 技术的 CO2 浓度检测方法研究∗
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摘　 要:全球变暖日益严重,二氧化碳作为温室气体的主要成分,需要精准把控。 可调谐半导体激光吸收光谱技术因其具有高

灵敏度、高分辨率的特点,被广泛应用于气体检测等领域。 为了进一步提高 TDLAS 系统的测量精度,在小波去噪的基础上,对
去噪后的 TDLAS 二次谐波信号进行了频域分析处理,利用离散小波变换提取与 CO2 浓度变化相关的频域特征信号,建立回归

模型反演气体浓度。 时域回归模型校正集与预测集的相关系数分别为 0. 998
 

5 和 0. 997
 

3,RMSE 值分别为 0. 045
 

9% 和

0. 017
 

9%,预测集的最大相对误差为 4. 62%;频域回归模型校正集与预测集的相关系数分别为 0. 999
 

3 和 0. 999
 

7,RMSE 值分

别为 0. 032
 

0%和 0. 006
 

9%,预测集的最大相对误差为 1. 54%。 实验结果表明 TDLAS 系统的预测能力和测量精度均有效提高,
验证了该方法的可行性。
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Abstract:Global
 

warming
 

is
 

becoming
 

more
 

and
 

more
 

serious,
 

and
 

carbon
 

dioxide,
 

as
 

the
 

main
 

component
 

of
 

greenhouse
 

gases,
 

needs
 

to
 

be
 

precisely
 

controlled.
 

Tunable
 

semiconductor
 

laser
 

absorption
 

spectroscopy
 

is
 

widely
 

used
 

in
 

gas
 

detection
 

and
 

other
 

fields
 

due
 

to
 

its
 

high
 

sensitivity
 

and
 

high
 

resolution.
 

In
 

order
 

to
 

further
 

improve
 

the
 

measurement
 

accuracy
 

of
 

the
 

TDLAS
 

system,
 

the
 

denoised
 

TDLAS
 

second
 

harmonic
 

signal
 

was
 

analyzed
 

in
 

the
 

frequency
 

domain
 

on
 

the
 

basis
 

of
 

wavelet
 

denoising,
 

and
 

the
 

frequency
 

domain
 

characteristic
 

signal
 

related
 

to
 

the
 

change
 

of
 

CO2
 concentration

 

was
 

extracted
 

by
 

discrete
 

wavelet
 

transform.
 

And
 

establish
 

a
 

regression
 

model
 

to
 

invert
 

the
 

gas
 

concentration.
 

The
 

correlation
 

coefficients
 

of
 

the
 

time
 

domain
 

regression
 

model
 

calibration
 

set
 

and
 

prediction
 

set
 

are
 

0. 998
 

5
 

and
 

0. 997
 

3,
 

the
 

root
 

mean
 

square
 

error
 

(RMSE)
 

values
 

were
 

0. 045
 

9%
 

and
 

0. 017
 

9%,
 

respectively,
 

and
 

the
 

maximum
 

relative
 

error
 

of
 

the
 

prediction
 

set
 

is
 

4. 62%.
 

The
 

correlation
 

coefficients
 

of
 

the
 

frequency
 

domain
 

regression
 

model
 

calibration
 

set
 

and
 

prediction
 

set
 

were
 

0. 999
 

3
 

and
 

0. 999
 

7,
 

the
 

RMSE
 

values
 

were
 

0. 032
 

0%
 

and
 

0. 006
 

9%,
 

respectively,
 

and
 

the
 

maximum
 

relative
 

error
 

of
 

the
 

prediction
 

set
 

was
 

1. 54%.
 

The
 

experiment
 

results
 

show
 

that
 

the
 

prediction
 

ability
 

and
 

measurement
 

accuracy
 

of
 

the
 

TDLAS
 

system
 

were
 

effectively
 

improved,
 

which
 

verifies
 

the
 

feasibility
 

of
 

the
 

method.
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0　 引　 言

　 　 近年来,CO2 等温室气体排放量持续增加,全球变暖

日益严重,造成了冰川融化、海平面上升、极端高温天气

等自然灾害[1-2] 。 我国政府一直高度关注气候变化对国

家和社会的影响,积极推进碳减排工作。 可调谐半导体

激光吸收光谱技术( TDLAS)具有光谱分辨率高、气体选

择性良好、响应速度快、信噪比高等优点,被广泛地应用

于气体检测的各个领域[3-7] 。 TDLAS 技术通过调节激光
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器的工作温度和电流来对输出波长进行调谐,结合波长

调制技术使激光器的输出波长可以扫过待测气体一条完

整的吸收谱线,利用锁相放大的方法提取吸收信号的二

次谐波分量,根据二次谐波信号幅值计算气体浓度
 [8-10] 。

国外发达国家对 TDLAS 技术的研究应用起步较早,
已进入工业应用阶段;国内研究起步较晚,TDLAS 系统

检测精度等性能指标亟待改进,检测效果不尽人意。 在

此基础上,邹得宝等[11] 在 TDLAS 逃逸氨检测中利用小

波变换对二次谐波原始光谱进行滤波,有效提高了系统

信噪比;任红军等[12] 在甲烷激光遥测过程中,利用小波

阈值对二次谐波信号去噪处理,将测量误差从 5. 5%将为

2. 7%。 因此,提高系统测量精度对于国内 TDLAS 技术

的发展具有重要的意义。
小波去噪的本质是对信号的分解与重构,将原始信

号的噪声在频域滤出后重构回时域中,而在这个过程中

频域特征信号则被忽视。 本文在小波去噪的基础上,对
小波去噪后的 TDLAS 二次谐波信号进行了频域分析,利
用离散小波变换(DWT)算法重新将其分解至频域,对分

解后的各层细节分量( Di) 进行 FFT 提取对应的频谱分

量幅值,筛选与 CO2 分子基团振动吸收相关联的频域特

征信号,利用提取的频域特征信号建立回归模型,反演气

体浓度。 同时,对小波去噪后的二次谐波信号提取时域

幅值,建模形成实验对照。 实验结果表明,本文对 TDLAS
二次谐波信号频域分析的方法,可改善 TDLAS 检测系统

的精度,降低系统检测误差。 同时,本方法可灵活推广到

其他气体检测,为气体检测领域提供了新思路。

1　 CO2 浓度检测系统

1. 1　 TDLAS 检测原理

　 　 由 Beer-Lambert 定律[13-15] 可知,当一束频率为 v的单

色激光穿过气体吸收介质后,其光强变为:
I = I0exp[ - PS(T)φ(v)CL] (1)

式中: I0 是入射光强, I 是经气体吸收后的光强, P 为压

强, S(T) 为待测气体在温度 T 下的特征谱线强度, φ(v)
为线性函数, C 为气体浓度, L 为气体吸收光程。

当 PS(T)φ(v)L <<0. 05 时,式(1)简化为:
I ≈ I0[1 - PS(T)φ(v)CL] = I0[1 - α(v)L] (2)
α(v) = PS(T)φ(v)C (3)

式中: α(v) 是频率 v 的吸收系数。 对式(2)傅里叶级数

展开,可以得到:
I2f ∝ I0PS(T)φ(v)CL (4)

式中: I2f 为二次谐波信号强度,在外界环境和检测气体

不变的条件下, I0、S(T)、P、φ(v)、L 都是常量,二次谐波

信号强度 I2f 与气体浓度 C 呈线性相关。

1. 2　 系统设计

　 　 基于 TDLAS 技术的 CO2 浓度系统检测原理如图 1
所示。 光源为德国 nanoplus 公司生产的蝶形封装的 DFB
二极管激光器,功率 5 mW,在 1 578. 67 nm 处发出单模激

光。 输出的光束经过激光准直器准直后进入 Herriott 池
中,出射信号由光电探测器接收,将激光信号转换为电信

号。 DFB 激光二极管的工作电流和温度由美国 Port
 

City
 

Instruments 公司生产的 PCI-1DA 型 TDLAS 控制器提供,
可提供 0 ~ 150 mA 调谐激光电流以及分辨率为 0. 01 ℃的

TEC 温控电流。 PCI-1DA 还集成了信号发生器、锁相放

大器和示波器,可直接记录输出的二次谐波(2
 

f) 光谱。
其中,信号发生器提供 10

 

Hz 锯齿波信号和 31. 2
 

kHz 正

弦波信号。 同时,正弦波信号也是锁相放大器用于谐波

测量的内部参考信号。 两种信号相加后转换成电流信

号,送入激光二极管调制信号输入端,为 DFB 激光二极

管提供电流和温度控制。 之后,从光电探测器出来的电

信号经锁相放大器解调后得到 2
 

f 信号,锁相放大器参考

信号设置为 62. 4
 

kHz。 将从锁相器得到的 2
 

f 信号通过

数据采集卡送到计算机里,即可对采集的二次谐波信号

进行时域和频域分析。

图 1　 系统检测原理

Fig. 1　 Diagram
 

of
 

detecting
 

system

激光器的调谐性能对谐波信号的稳定性有很大影

响,其温度设置为 37. 35 ℃ ,工作电流设置为 60 ~ 80 mA,
通过调谐电流控制激光器波长扫描范围,以便使激光器

的波长扫描二氧化碳分子的吸收峰。 采用 Herriott 吸收

池,经过多次反射产生 10. 1 m 的光学吸收通路,极大提

高了系统的信噪比和检测下限。

2　 频域分析

　 　 小波变换具有将信号在时间和频率上分解的能力,
在频率高的位置时间细化、频率低的位置时间细化。 小

波变换的结果是信号各个子频谱带在频域的表现。 因

此,利用小波变换对小波去噪后的二次谐波信号多尺度

细分,在二次谐波信号不同尺度下的频谱带中分离与

CO2 浓度变化相关的频域特征分量,小波去噪后的二次

谐波信号如图 2 所示。
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图 2　 小波去噪后的二次谐波信号

Fig. 2　 Second
 

harmonic
 

signal
 

after
 

wavelet
 

denoising

由小波变换理论,在任意信号的 L2(R) 空间中,可以

将原始信号 f( t) 按特定的某一种小波进行小波分解变

换[16-18] 。 对函数 f( t) 的小波分解表达式为

WT f(a,b) = 1
a
∫+∞

-∞
f( t)φ

t - b
a( ) dt (5)

其中, a 为伸缩因子(或尺度因子); b 为平移因子;
φa,b( t) 为依赖于 a和 b的小波基函数。 原始信号 f( t) 根

据不同的分辨率分解为若干分量,由若干分量重构原始

信号,分解表达式为:

f( t) = ∑
k
c j,k2

- j
2 ϕ(2 -j t - k) +

∑
k
d j,k2

- j
2 φ(2 -j t - k) j,k ∈ Z (6)

f( t) 被分解为频率小于 2j 的低频部分和频率在 2j
和 2j + 1 之间的高频部分。 由此,可以将二次谐波信号

在时间以及频率上作局部化分析,利用平移和伸缩实现

二次谐波信号的不同频段多尺度细分。
在检测系统中,依据波形近似原则,选择 sym6 小波

基对二次谐波信号进行分解。 尺度步进为 1,分别选取 2 j

的分解尺度系数作为观察对象, j 为分解层数,分解 10
层,分解后各个尺度下的细节分量( Di)小波系数分布如

图 3、4 所示,可以看出二次谐波信号分解后的不同尺度

下的细节。 对每层小波系数进行 FFT,获得二次谐波信

号各个频段的细节分量频谱,如图 5、6 所示。 经研究发

现,对应尺度第 7 层下的细节分量提取的频谱分量幅值

信息与 CO2 浓度变化高度相关。

3　 实验部分

3. 1　 CO2 测量实验

　 　 为了定量分析 CO2 浓度与频谱分量幅值二者之间的

关系,使用标准气体对系统评估与校正。 利用气体流量

计配比浓度为 0. 2% ~ 3%下的 23 组标准 CO2 气体,将每

图 3　 细节分量 d1~ d5 层下的小波系数

Fig. 3　 Wavelet
 

coefficient
 

at
 

the
 

detail
component

 

d1
 

to
 

d5
 

layers

图 4　 细节分量 d6~ d10 层下的小波系数

Fig. 4　 Wavelet
 

coefficients
 

at
 

detail
components

 

d6
 

to
 

d10
 

layers

图 5　 d1~ d15 层细节分量频谱

Fig. 5　 The
 

d1
 

to
 

d5
 

layer
 

detail
 

component
 

spectrum

组气体注入到气池中进行周期扫描,保持每次测量时气

池内压强和温度恒定,采集二次谐波信号。 小波去噪后

的二次谐波信号分别如图 7、8 和 9 所示。
为了评估系统性能,验证频域分析二氧化碳浓度的
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图 6　 d6~ d10 层细节分量频谱

Fig. 6　 The
 

d6
 

to
 

d10
 

layer
 

detail
 

component
 

spectrum

图 7　 浓度为 0. 2% ~ 0. 9%的 2
 

f 信号

Fig. 7　 2
 

f
 

signal
 

with
 

a
 

concentration
 

of
 

0. 2% ~ 0. 9%

图 8　 浓度为 1. 0% ~ 1. 7%的 2
 

f 信号

Fig. 8　 2
 

f
 

signal
 

with
 

a
 

concentration
 

of
 

1. 0% ~ 1. 7%

可行性,采用偏最小二乘回归法建立 CO2 气体浓度与时

域频域特征参数之间的数学模型, 建模流程如图 10
所示。

首先,利用 MATLAB 算法提取对应浓度下二次谐波

信号的时域特征点和频域特征点,将其加入样本集。 每

条样本由时域特征点(二次谐波信号幅值)、频域特征点

(d7 层频域分量幅值)及对应的 CO2 浓度组成。 其次,样

图 9　 浓度为 1. 8% ~ 3. 0%的 2
 

f 信号

Fig. 9　 2
 

f
 

signal
 

with
 

a
 

concentration
 

of
 

1. 8% ~ 3. 0%

图 10　 CO2 建模流程

Fig. 10　 CO2
 modeling

 

flow
 

chart

本集数据分为校正集与预测集两部分,校正集选取的样

本应能够表征整体样本变异信息,用于 CO2 反演模型的

建立。 最后,将预测集数据带入建立的 CO2 反演模型中,
通过计算相关系数、均方根误差等参数对其进行可靠性

评估。
实验共采集 23 组不同浓度的样本,总样本集数据如

表 1 所示。 其中随机选取的其中校正集 18 组,预测集 5

组,预测集样本数据如表 2 所示。
利用偏最小二乘回归法,结合时域二次谐波幅值和

频域特征信号分别建立时域回归模型(二次谐波幅值 ~
CO2 浓度)和频域回归模型(频域分量幅值~ CO2 浓度),
模型的回归结果如表 3、4 所示,时域拟合模型的校正集

与预测集的相关系数分别为 0. 998 5 和 0. 997 3,校正集

的均方根误差为 0. 045 9%, 预测集的均方根误差为

0. 017 9%。 频域拟合模型的校正集与预测集的相关系数
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分别为 0. 999 3 和 0. 999 7, 校正集的均方根误差为

0. 032 0%,预测集的均方根误差为 0. 006 9%。
表 1　 总样本集数据

Table
 

1　 Total
 

sample
 

set
 

data
CO2 浓度 / % I2f 幅值 / a. u. 频域分量幅值 / a. u.

0. 2 0. 077
 

4 4. 918
 

0
0. 3 0. 108

 

6 6. 682
 

8
0. 4 0. 135

 

7 8. 929
 

0
0. 5 0. 164

 

8 11. 070
 

8
0. 6 0. 190

 

4 12. 370
 

3
0. 7 0. 231

 

4 14. 513
 

6
0. 8 0. 262

 

3 16. 321
 

2
0. 9 0. 307

 

1 18. 184
 

7
1. 0 0. 339

 

7 20. 487
 

1
1. 1 0. 367

 

7 21. 502
 

1
1. 2 0. 390

 

4 23. 523
 

6
1. 3 0. 431

 

3 25. 274
 

6
1. 4 0. 468

 

2 27. 741
 

5
1. 5 0. 478

 

7 29. 096
 

7
1. 6 0. 516

 

4 30. 423
 

1
1. 7 0. 547

 

1 32. 570
 

2
1. 8 0. 583

 

6 33. 252
 

9
2 0. 613

 

9 36. 730
 

1
2. 2 0. 678

 

3 40. 783
 

9
2. 4 0. 722

 

1 43. 502
 

4
2. 6 0. 801

 

1 47. 632
 

6
2. 8 0. 846

 

0 50. 675
 

7
3 0. 912

 

7 54. 376
 

3

表 2　 样本集中选取的预测集数据

Table
 

2　 The
 

forecast
 

set
 

data
 

selected
 

in
 

the
 

sample
 

set
CO2 浓度 / % I2f 幅值 / a. u. 频域分量幅值 / a. u.

0. 8 0. 262
 

3 16. 321
 

2
1. 3 0. 431

 

3 25. 274
 

6
1. 6 0. 516

 

4 30. 423
 

1
2. 2 0. 678

 

3 40. 783
 

9
2. 6 0. 801

 

1 47. 632
 

6

表 3　 时域模型回归结果

Table
 

3　 Time
 

domain
 

model
 

regression
 

results
拟合公式: y1 = - 0. 089

 

5 + 3. 354
 

7x1

校正集 预测集

RMSEC / % 相关系数 RC RMSEP / % 相关系数 RP

0. 045
 

9 0. 998
 

5 0. 017
 

9 0. 999
 

0

表 4　 频域模型回归结果

Table
 

4　 Frequency
 

domain
 

model
 

regression
 

results
拟合公式: y2 = - 0. 125

 

3 + 0. 057
 

2x2

校正集 预测集

RMSEC / % 相关系数 RC RMSEP / % 相关系数 RP

0. 032
 

0 0. 999
 

3 0. 006
 

9 0. 999
 

9

　 　 根据时域回归模型和频域回归模型的预测集结果,
对比 CO2 浓度真实值和两个模型的预测值,观测模型预

测集样本数据的相对误差,时域回归模型预测结果如表

5 所示,频域回归模型预测结果如表 6 所示。 模型预测

结果分析表明,时域回归模型预测集样本的最大相对误

差为 4. 62%,频域回归模型预测集样本的最大相对误差

为 1. 54%。
表 5　 时域模型预测结果分析

Table
 

5　 Time
 

domain
 

model
 

prediction
 

results
 

analysis
CO2 浓度真实值 / % CO2 浓度预测值 / % 相对误差 / %

0. 8 0. 79 1. 25
1. 3 1. 24 4. 62
1. 6 1. 64 2. 50
2. 2 2. 18 0. 91
2. 6 2. 59 0. 38

表 6　 频域模型预测结果分析

Table
 

6　 Frequency
 

domain
 

model
prediction

 

results
 

analysis
CO2 浓度真实值 / % CO2 浓度预测值 / % 相对误差 / %

0. 8 0. 81 1. 25
1. 3 1. 32 1. 54
1. 6 1. 62 1. 25
2. 2 2. 21 0. 45
2. 6 2. 61 0. 38

3. 2　 系统稳定性与检测极限评估

　 　 系统稳定性是影响高灵敏光谱测量系统的重要指

标。 理论上来说,系统的信号可以无限平均,如果忽略系

统动态范围的限制,无限平均会出现极其灵敏的测量。
由于系统中的漂移如温度漂移、干涉条纹、白噪声等,系
统只在有限时间稳定,因此系统存在一个最佳平均时间,
在最佳平均时间内信号的信噪比最高,检测极限最低。

为了进一步确定系统的检测极限,对浓度 1%的标准

CO2 气体进行 1
 

000 s 连续采样,采样间隔为 1 s,利用

Allan 方差对频域拟合方法下的 CO2 测量系统进行稳定

性和检测极限评估[19-21] 。 分析结果如图 11 所示,结果表

明,在系统平均时间为 1 s 时,检测极限为 9. 6×10-4;在系

统平均时间为 90 s 时,达到系统最佳检测时间,检测极限

为 8. 3×10-5。

4　 结　 论

　 　 本文在小波去噪的基础上,对去噪后的 TDLAS 二次

谐波信号进行了频域分析处理,利用离散小波变换提取

与 CO2 浓度变化相关的频域特征信号,建立回归模型反

演气体浓度。 时域回归模型校正集与预测集的相关系数

分别为 0. 998 5 和 0. 997 3,RMSE 值分别为 0. 045 9%和
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图 11　 系统的 Allan 方差评估结果

Fig. 11　 Systematic
 

Allan
 

variance
 

evaluation
 

results

0. 017 9%,预测集的最大相对误差为 4. 62%;频域回归模

型校正集与预测集的相关系数分别为 0. 999 3 和

0. 999 7,RMSE 值分别为 0. 032 0%和 0. 006 9%,预测集

的最大相对误差为 1. 54%。 结果表明,TDLAS 系统的预

测能力和测量精度均有效提高,验证了该方法的可行性。
同时,本方法可灵活推广到其他气体检测,为气体检测领

域提供了新思路。
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