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摘要　为准确反演气体浓度，节约建模时间，提出了基于区间极限学习机（ＥＬＭ）定量分析模型的傅里叶变换红外

（ＦＴＩＲ）光谱分析技术。该方法基于区间划分思想，将整个光谱范围划分为若干个子区间，利用ＥＬＭ 分别建立各

个子区间的定量分析模型，并根据各个子区间模型的决定系数大小评价其泛化性能，进而筛选出最具代表性的子

区间组合。基于上述方法，对ＮＯ与ＮＯ２ 气体的红外光谱进行波长筛选，并利用筛选后的特征波长点光谱建立定

量分析模型。实验结果表明，ＮＯ气体测试集的决定系数犚２ 为０．９９９９，ＮＯ２ 气体测试集的决定系数犚
２ 为０．９９９７。

与区间偏最小二乘法相比，利用区间ＥＬＭ方法建模速度更快，模型泛化性能更优。

关键词　傅里叶光学；红外光谱；气体浓度反演；光谱筛选；区间极限学习机
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中　　　国　　　激　　　光

１　引　　言

伴随着全球环境的变化，大气污染给人类的生

活及动植物的生存带来了严重的影响。作为大气保

护基础工作的大气环境监测也越来越显示出其重要

性。随着计算机技术的不断发展，大气污染遥测技

术也日趋成熟，其中，傅里叶变换红外（ＦＴＩＲ）光谱

技术在大气污染物浓度遥测中应用最为广泛［１～３］。

朱军等［４，５］利用ＦＴＩＲ光谱测量系统，应用非线性最

小二乘拟合算法实现了ＣＯ和ＣＯ２ 气体浓度的定

量分析；徐亮等［６］系统地研究了利用 ＨＩＴＲＡＮ数

据库合成校准光谱的方法，魏合理等［７］提出了提高

大气吸收光谱测量分辨率的新方法，实现了可以模

拟真实环境下的气体光谱。

然而，由于光谱与气体浓度间呈现出非线性关

系，且一些光谱波长点间存在多重共线问题，采用传

统的如多元线性回归分析、最小二乘法等方法难以

准确地描述其数学关系。因此，在前人基础上，本文

提出了一种新的定量分析模型———区间极限学习机

（ＥＬＭ）。该方法首先基于区间划分的思想，将整个

光谱范围划分为若干个子区间并筛选出最具代表性

的子区间组合，然后利用ＥＬＭ 建立气体浓度的定

量分析模型。

２　ＥＬＭ原理

针对传统智能算法［如反向传播（ＢＰ）神经网

络、支持向量机等］普遍存在的学习速度慢、调节参

数多、泛化能力差等缺点和不足，Ｈｕａｎｇ等
［８］于

２００４年提出了ＥＬＭ。与ＢＰ神经网络不同的是，

ＥＬＭ 的 基 本 结 构 是 单 隐 含 层 前 馈 神 经 网 络

（ＳＬＦＮ），如图１所示。

图１ 典型的ＳＬＦＮ结构

Ｆｉｇ．１ ＳｔｒｕｃｔｕｒｅｏｆｃｌａｓｓｉｃａｌＳＬＦＮ

设具有犙个样本的训练集输入矩阵犡 和输出

矩阵犢分别为

犡＝ 狓１，狓２，…，狓［ ］犙 ，　犢＝ 狔１，狔２，…，狔［ ］犙 ．

式中狓犻＝ 狓１犻，狓２犻，…，狓［ ］狀犻
Ｔ 犻＝１，２，…，（ ）犙 和狔犻＝

狔１犻，狔２犻，…，狔［ ］犿犻
Ｔ 犻＝１，２，…，（ ）犙 分别表示第犻个

样本的输入向量和输出向量。

　　设隐含层神经元的激活函数为犵（狓），则由图１可得，网络的输出犜为

犜＝ 狋１，狋２，…，狋［ ］犙 犿×犙 ＝

∑
犾

犻＝１
β犻１犵 狑犻狓犼＋犫（ ）犻

∑
犾

犻＝１
β犻２犵 狑犻狓犼＋犫（ ）犻

　　　　

∑
犾

犻＝１
β犻犿犵 狑犻狓犼＋犫（ ）

熿

燀

燄

燅犻
犿×犙

，　 犼＝１，２，…，（ ）犙 （１）

式中狋犻＝ 狋１犻，狋２犻，…，狋［ ］犿犻
Ｔ 犻＝１，２，…，（ ）犙 ，狑犻＝ 狑犻１，狑犻２，…，狑［ ］犻狀 。（１）式可表示为

犎β＝犜′， （２）

式中犜′为矩阵犜的转置；犎称为神经网络的隐含层输出矩阵，具体形式为

犎 狑１，狑２，…，狑犾，犫１，犫２，…，犫犾，狓１，狓２，…，狓（ ）犙 ＝

犵（狑１狓１＋犫１），犵（狑２狓１＋犫２），…，犵（狑犾狓１＋犫犾），

犵（狑１狓２＋犫１），犵（狑２狓２＋犫２），…，犵（狑犾狓２＋犫犾）

　　　　　　　　　　　

犵（狑１狓犙＋犫１），犵（狑２狓犙＋犫２），…，犵（狑犾狓犙＋犫犾

熿

燀

燄

燅） 犙×犾

．（３）

　　在前人基础上，Ｈｕａｎｇ等
［８］证明，对于一个任意区间无限可微的激活函数犵：犚→犚，给定任意小误差ε＞

０，则总存在一个含有 犓 犓≤（ ）犙 个隐含层神经元的ＳＬＦＮ，在任意赋值狑犻∈犚
狀 和犫犻∈犚 的情况下，有

犎犖×犕β犕×犿－犜′ ＜ε。

ｓ１１５００６２



陈媛媛等：　区间极限学习机在气体ＦＴＩＲ光谱浓度反演中的应用研究

　　因此，当激活函数犵（狓）无限可微时，ＳＬＦＮ的

参数并不需要全部进行调整，狑 和犫在训练前可以

随机选择，且在训练过程中保持不变。而隐含层与

输出层间的连接权值β可以通过求解

ｍｉｎ
β

犎β－犜′ （４）

获得，其解为

＾
β＝犎

＋犜′， （５）

式中犎＋为隐含层输出矩阵犎的 ＭｏｏｒｅＰｅｎｒｏｓｅ广

义逆。

简言之，ＥＬＭ在训练之前只需确定隐含层神经

元个数及隐含层神经元的激活函数（无限可微），即

可计算出β。具体地，ＥＬＭ 的学习算法主要有以下

几个步骤：

１）确定隐含层神经元个数，随机设定输入层与

隐含层间的连接权值狑和隐含层神经元的偏置犫；

２）选择一个无限可微的函数作为隐含层神经

元的激活函数，进而计算隐含层输出矩阵犎；

３）计算输出层权值＾β∶^β＝犎
＋犜′。

３　区间ＥＬＭ波长筛选

相关研究成果表明，波长点之间存在多重共线

问题，若利用全部波长点数据建立校正模型，则会引

起建模时间长、模型精度低等问题。因此，在建立校

正模型之前，有必要对光谱数据进行压缩和筛选。

区间ＥＬＭ 的思想起源于丹麦 Ｎｏｒｇａａｒｄ
［９］在

２０００年提出的一种波长筛选方法———区间偏最小

二乘法（ＰＬＳ），其基本思想是：将全部光谱区域划分

为若干个子区间，选择具有代表性的子区间建立校

正模型。

本文在传统方法的基础上，提出了改进的区间

ＥＬＭ波长筛选方法，其主要步骤为：

１） 初 始 化 划 分 的 子 区 间 个 数 范 围 为

犖＿ｍｉｎ，犖＿［ ］ｍａｘ ，循环变量初值犽＝犖＿ｍｉｎ；

２）将全部光谱区域划分为犽个子区间，分别建

立犽个子区间的ＥＬＭ 定量分析模型，并计算各个

校正模型的测试集均方根误差

犈犻＝ ∑
狀

犼＝１

（狔
犻
犼－狔犼）

２

槡 狀，　（犻＝１，２，…，犽）（６）

式中狀为测试集样本数；狔
犻
犼 为第犼个测试集样本在

第犻个子区间ＥＬＭ校正模型中的预测值；狔犼 为第犼

个测试集样本的真实值；

３）将犈犻 升序排列，并重新记均方根差值的关

系为犈ＲＭＳ＿１＜犈ＲＭＳ＿２＜…＜犈ＲＭＳ＿犽，以犈ＲＭＳ＿１对应的

子区间光谱数据作为训练集的输入，并设循环变量

初值犿＝２；

４）将犈ＲＭＳ＿犿对应的子区间光谱数据添加到训

练集的输入中，重新建立ＥＬＭ 校正模型，并计算测

试集的均方根误差 犈ｎｅｗ，若 犈ｎｅｗ＜犈ＲＭＳ＿１，保留

犈ＲＭＳ＿犿对应的子区间光谱数据；否则，删除犈ＲＭＳ＿犿对

应的子区间光谱数据；

５）犿＝犿＋１，若犿＜犽，返回步骤４）；否则，记录

此时的子区间组合及对应的均方根误差犈犽ｂｅｓｔ；

６）犽＝犽＋１，若犽＜犖＿ｍａｘ，返回步骤２）；否则，

算法停止，输出最佳的子区间组合及对应的均方根

误差犈ｂｅｓｔ。

４　实验与结果分析

４．１　低分辨率校正光谱计算

在开放光程条件下，采用传统的方法无法采集

到用 于 校 准 的 校 正 光 谱，因 此 利 用 ＨＩＴＲＡＮ

Ｄａｔａｂａｓｅ，通过逐线积分的方法
［１０］，计算给定环境

温度、气压和光程条件下的高分辨率吸收光谱，并且

跟实际采用的光谱仪的仪器线型函数做卷积，从而

得到相同条件下低分辨率光谱。

利 用 上 述 方 法，分 别 计 算 浓 度 范 围 为

（１００～１００００）×１０
－６，间隔为５０×１０－６的各１９９个

ＮＯ与ＮＯ２ 气体样本的高分辨率光谱，并且与三角切

趾函数相卷积得到模拟的低分辨率光谱。其中选择

的ＮＯ气体的待分析光谱区间是１７５０～２０００ｃｍ
－１，

波数间隔为１．９２９ｃｍ－１，该波段含有１３０个数据点；

ＮＯ２ 气体的待分析光谱区间是１５５０～１６６０ｃｍ
－１，波

数间隔为１．９２９ｃｍ－１，该波段含有５８个数据点。

４．２　测试集气体光谱采集

实验使用瑞利 ＷＱＦ５２０光谱仪，将光谱分辨

率设置为４ｃｍ－１。然后将分别如表１所列的１０个

不同浓度的ＮＯ气体和表２所列的１０个不同浓度

的ＮＯ２ 气体充入密闭气室中，测量其透射率。

表１ ＮＯ气体测试集浓度

Ｔａｂｌｅ１ ＶｏｌｕｍｅｆｒａｃｔｉｏｎｏｆＮＯｔｅｓｔｉｎｇｓｅｔ

Ｓａｍｐｌｅ
Ｖｏｌｕｍｅ

ｆｒａｃｔｉｏｎ／１０－６
Ｓａｍｐｌｅ

Ｖｏｌｕｍｅ

ｆｒａｃｔｉｏｎ／１０－６

１ １５００ ６ １５４０

２ ２７８０ ７ １１６０

３ ９１４０ ８ ５６００

４ ６７８０ ９ ５２０

５ ９９４０ １０ ４１８０

ｓ１１５００６３
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表２ ＮＯ２ 气体测试集浓度

Ｔａｂｌｅ２ ＶｏｌｕｍｅｆｒａｃｔｉｏｎｏｆＮＯ２ｔｅｓｔｉｎｇｓｅｔ

Ｓａｍｐｌｅ
Ｖｏｌｕｍｅ

ｆｒａｃｔｉｏｎ／１０－６
Ｓａｍｐｌｅ

Ｖｏｌｕｍｅ

ｆｒａｃｔｉｏｎ／１０－６

１ ５２６０ ６ ４５２０

２ ９７８０ ７ ３１４０

３ ４２４０ ８ ８４６０

４ ６０００ ９ ３０６０

５ ９００ １０ ６６００

４．３　实验结果与分析

实验采用近似取整的方法对区间进行划分，例如

将整个ＮＯ光谱区域划分为２０个子区间，则前１９个

子区间包含的波长点数是相等的，均为［１３０／２０］＝６，

剩余的波长点归属于最后一个子区间，即第２０个子

区间包含的波长点数为１３０－６×１９＝１６。其他情况，

以此类推。

４．３．１　ＮＯ气体区间ＥＬＭ定量分析模型

利用区间ＥＬＭ方法对ＮＯ气体的光谱进行波长

筛选，筛选结果表明，当将整个光谱区间划分为１８个

子区间时，均方根误差最小，模型性能最佳。在此情

况下，光谱波长筛选的结果如图２所示。从图中可以

看出，筛选出的最佳建模区间是１２和１３号子区间，

对应的光谱波数范围为１８９８．５～１９２３．６ｃｍ
－１。

图２ ＮＯ气体光谱波长筛选结果

Ｆｉｇ．２ ＷａｖｅｌｅｎｇｔｈｓｅｌｅｃｔｉｎｇｒｅｓｕｌｔｓｏｆＮＯｓｐｅｃｔｒｕｍ

利用筛选出的波数范围内的光谱建立模型，预测

结果如表３所示。从表中可以清晰地看到，与区间

ＰＬＳ方法相比，利用区间ＥＬＭ筛选出的光谱建立模

型，可以使得建模速度更快、精度更高。

４．３．２　ＮＯ２ 气体区间ＥＬＭ定量分析模型

利用区间ＥＬＭ 方法对 ＮＯ２ 气体的光谱进行

波长筛选，筛选结果表明，当将整个光谱区间划分为

１５个子区间时，均方根误差最小，模型性能最佳。

在此情况下，光谱波长筛选的结果如图３所示。从

图中可以看出，筛选出的最佳建模区间是７，１１，１２

和１４号子区间，对应的光谱波数范围为１５８４．７～

１５８８．６ｃｍ－１，１６０７．９～１６１７．５ｃｍ
－１，１６２５．２～

１６２９．１ｃｍ－１。

利用筛选出的波数范围内的光谱建立模型，预

测结果如表４所示。从表中可以清晰地看到，利用

区间ＥＬＭ筛选出的光谱建立模型，可以使得建模

速度更快、精度更高。

表３ ＮＯ气体定量分析模型预测结果

Ｔａｂｌｅ３ ＰｒｅｄｉｃｔｉｏｎｒｅｓｕｌｔｓｏｆＮＯｑｕａｎｔｉｔａｔｉｖｅ

ａｎａｌｙｓｉｓｍｏｄｅｌ

Ｓａｍｐｌｅ ＩｉｎｔｅｒｖａｌＥＬＭ／１０－６ ＩｎｔｅｒｖａｌＰＬＳ／１０－６

１ １４９２ １５８２

２ ２７８９ ２７０５

３ ９１６７ ９０４７

４ ６７６２ ６７３０

５ ９９０４ ９８８６

６ １５２５ １４７９

７ １１８４ １１２８

８ ５５８０ ５７０４

９ ５３７ ６５１

１０ ４２０３ ４１２４

图３ ＮＯ２ 气体光谱波长筛选结果

Ｆｉｇ．３ ＷａｖｅｌｅｎｇｔｈｓｅｌｅｃｔｉｎｇｒｅｓｕｌｔｓｏｆＮＯ２ｓｐｅｃｔｒｕｍ

表４ ＮＯ２ 气体定量分析模型预测结果

Ｔａｂｌｅ４ ＰｒｅｄｉｃｔｉｏｎｒｅｓｕｌｔｓｏｆＮＯ２ｑｕａｎｔｉｔａｔｉｖｅ

ａｎａｌｙｓｉｓｍｏｄｅｌ

Ｓａｍｐｌｅ ＩｉｎｔｅｒｖａｌＥＬＭ／１０－６ ＩｎｔｅｒｖａｌＰＬＳ／１０－６

１ ５２７２ ５１３０

２ ９８３６ ９７１６

３ ４２１５ ４３５１

４ ６０４０ ５９２８

５ ８６８ ９９３

６ ４４６４ ４５６２

７ ３１２０ ３０４７

８ ８４０６ ８５３３

９ ３０８４ ３２１９

１０ ６６９７ ６４８８

ｓ１１５００６４
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５　结　　论

随着ＦＴＩＲ光谱技术的日趋成熟，大气污染物

的遥测技术也取得了长足的进步和发展。对于开放

光程条件而言，利用ＨＩＴＲＡＩＮ数据库，模拟合成真

实大气环境下的校准光谱建立气体浓度反演模型，

已经成为一个公认的理想方法与思路。利用本文提

出的区间极限学习机方法，可以方便地在建立模型

前，对整个光谱范围进行筛选，从而减少多重共线问

题的干扰。同时，利用极限学习机方法，网络的权值

和阈值参数可以随机产生，且训练过程无须迭代，一

次解析计算便可实现模型的建立。实验结果表明，

与区间ＰＬＳ方法相比，区间ＥＬＭ 方法可以使得建

模速度更快，模型泛化性能更好。
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