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非线性荧光光谱的神经网络分析及其应用
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摘要：　大功率超快脉冲激光和气体相互作用可产生非线性荧光光谱，不同的气体分子具有不同的非线性荧光光

谱，因而这种光谱可以作为物质的指纹模式加以识别分类，进而获知气体的成分。由于不同气体分子的光谱在同

一波段上有很大的交叉重叠，用传统的光谱分析方法分析存在困难，采用神经网络方法分析上述非线性荧光光谱，

利用经过预处理的荧光光谱数据作为模式样本，其中一部分样本作为学习样本对级联神经网络进行训练，用训练

好的网络对所有样本进行实时识别，学习样本和测试样本的的正确识别率均可达１００％，结果表明此方法可实时判

断混合气体的组分。
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１　引　　言

众所周知，物质的荧光光谱取决于物质的原子

分子结构，所以不同的物质具有不同的荧光光谱。
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非线性荧光光谱是利用大功率超短激光脉冲和气体

的非线性作用得到的。对于这种非线性荧光光谱的

研究，主要集中在形成原理、光谱强度等方面，由于

采用传统的光谱分析方法分析该光谱存在很大的困

难，所以这方面的研究还处在起步状态。我们发现

由此得到的非线性荧光光谱与超短脉冲激光器的波

长以及强度无关，只与气体的分子原子结构有关，对

于混合气体，则与其组成成分（包括浓度的不同）有

关，因而可以用来进行混合气体成分识别。含有不

同成分的混合气体的非线性荧光光谱虽然不同，但

不同的气体在同一波段上可能有很大成分的交叉重

叠，因此很难像吸收光谱［１～３］那样找出每种气体特

有的非线性荧光光谱，然后利用最小二乘法进行拟

合而加以识别。神经网络对于不能精确或近似用数

学公式加以描述的模式识别具有非常好的识别能力

和推广性。有不少关于气体传感器（电子鼻）联合神

经网络识别分析气体组成成分的报道［４～６］，这些方

法的一个共同特点就是必须对检测的气体进行取

样，因而不能实时的检测混合气体的组成成分。本

文正是基于这种原理和思想，提出利用混合气体的

非线性荧光光谱联合神经网络模式识别的方法来实

时检测识别混合气体成分的新方法。

２　原理、实验及识别结果

非线性荧光光谱的获得不同于普通荧光光谱的

获得，它是利用大功率超短激光脉冲和气体的非线

性作用得到的。由于气体是一种克尔介质，所以飞

秒激光脉冲在气体中传输时的非线性作用主要有克

尔效应导致的自聚焦和等离子体中的自由电子散焦

作用。首先，飞秒激光脉冲在气体中由于克尔效应

产生自聚焦，导致光束直径减小因而激光脉冲出现

峰值强度，因此在自聚焦区域，高强度的激光脉冲引

起气体中气体分子的多光子／隧道电离（ＭＰＩ），形成

一个弱的等离子体。然后等离子体中的自由电子对

激光脉冲具有散焦作用。这样克尔效应引起的自聚

焦作用和等离子体中自由电子的散焦作用相互影响

相互制约，达到平衡，出现自聚焦成丝行为［７，８］，形

成高强度的激光脉冲。由于二者的相互作用，激光

脉冲强度被钳制在一定的幅度内，形成一个强度相

对稳定的强光光场［９］，其光强与脉冲激光器的波长

和强度关系不大。由于气体分子与强光光场的非线

性作用，大部分分子会被击碎分裂和发生多光子／隧

道电离，大部分的分子分裂和电离可以发射具有分

子光谱特性的光谱 非线性荧光光谱，显然由于这些

光谱与分子的分裂和电离能有关，所以每种分子的

非线性荧光光谱具有一些独特的特征，因而这些光

谱可以作为气体组成成分的指纹模式加以识别。而

且这些非线性荧光光谱不像普通的荧光光谱那样受

到照射光源波长和强度的影响，他们基本上与脉冲

激光的波长和强度无关。

我们获取气体非线性荧光光谱的实验装置如图

１所示，飞秒激光脉冲入射到气体中，由于克尔效应

产生自聚焦。在自聚焦区域，又由于气体分子的多光

子／隧道电离的作用，形成一个浓度约为１０１５ｃｍ－３

（１个大气压下空气的浓度约３×１０１９ｃｍ－３）弱等离子

体。等离子体中自由电子的散焦作用与克尔效应相

互制约，相互影响，最后达到平衡，因此光强在自聚

焦区域内被钳制在一个很小的范围内，形成一个强

度相对稳定的新强光光源。实验中自聚焦区域内的

激光脉冲强度被钳制在大约５×１０１３ Ｗ／ｃｍ２ 附近。

在如此强的光场中，气体分子被击碎分裂和发生多

光子／隧道电离，发射非线性荧光光谱。两个透镜将

非线性荧光光谱成像在一个 ＡｃｔｏｎＳｐｅｃｔｒａｐｒｏ１５０

Ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ和ＣＣＤ阵列上，因而得到混合气体的

非线性荧光光谱。实验中一个输入脉冲激光能量为

１０ｍＪ脉宽为５０ｆｓ，重复频率为１０Ｈｚ，混合气体气

压 为 １０１３２５Ｐａ，掺 杂 的 气 体 分 别 为 乙 烯

（Ｅｔｈｙｌｅｎｅ），１丁 烯 （１Ｂｕｔｅｎｅ），Ｎ丁 烷 （Ｎ

Ｂｕｔａｎｅ）。掺杂体积分数：乙烯为２５％，１２．５％，

６．２５％，３．１３％，１．５６％，０．７８％，０．３９％，０．２０％，

０．１０％，０．０４９％（１０个），１丁烯为：２５％，１２．５％，

６．２５％，３．１３％，１．５６％，０．７８％，０．３９％，０．２０％，

０．１０％，０．０５％（１０个）；Ｎ丁烷为：１２．５％，１．５６％，

０．７８％，０．３９％，０．２０％，０．０９８％，０．０４９％（７个）。
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由于混合气体的非线性荧光谱谱带较宽，如图

２、图３所示，图中横坐标为非线性荧光光谱波长，纵

坐标为相对非线性荧光光谱强度；显然不同的气体

其非线性荧光光谱有很大的交叉，所以像吸收光谱

那样直接寻找某种气体的特征光谱是非常困难的，
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而且这些光谱很难用具体确定的数学公式来描述，

在这种情况下，神经网络模式识别可以用来很好地

进行分类识别，是一个好的识别方法。
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Ｆｉｇ．３ Ｓｉｎｅｆｌｕｏｒｅｓｃｅｎｃｅｓｐｅｃｔｒａｕｓｅｄａｓｔｅｓｔｓａｍｐｌｅｓ

　　本文采用级联神经网络模型
［１０］对几种不同浓

度的掺杂气体的荧光光谱进行识别。级联神经网络

模型可以看成是一个特殊的多层前馈网络，它是由

几个单层神经网络级联组成，与一般多层前馈网络

的不同在于对每一个单层神经网络赋予不同的任务

而单独训练其权重，因此具有简单、快速学习、容错

能力大等特点。

本文采用两级三层网络，其结构如图４所示。

第一级网络得到输入模式所对应的多值码，第二级

对多值码进行识别得到识别结果。输入模式为气体

的非线性荧光光谱，是一个１×３９７９维的矢量；所以

第一级网络中的权重犠ｉｊ的数目为３×３９７９个。中

间层神经元的激活函数为线性函数。输出层神经元

之间存在自循环的互连权重，使得输出层神经元具

有自适应取阈功能。对于乙烯和１丁烯我们分别

有１０个不同浓度的荧光光谱，Ｎ丁烷则有７个。每

种气体选其中３个模式作为学习模式训练第一级网

络的互连权重，权重的训练采用δ法则。第二级网

络对第一级输出的码进行识别，第二级网络的输入

层犔２ 与输出层犔３ 间的互连权重犜ｉｊ由气体的理想

多值编码采用δ法则训练网络得到。整个网络的输

出也即第二级网络的输出为二值编码，本模拟中，输

出层的每一个神经元与一种掺杂气体相对应，输出

１表示混合气体中含有这种气体，０表示没有。

Ｆｉｇ．４ Ｔｈｒｅｅｌａｙｅｒｃａｓｃａｄｅｄｎｅｕｒａｌｎｅｔｗｏｒｋｍｏｄｅｌ

为了尽快得到好的互连权重值，我们对初始的

荧光光谱进行了一些预处理，例如消除空气本身的

荧光光谱的影响，另外，为了消除峰值谱线多和强度

比较大的杂质气体可能占有的优势，我们将荧光光

谱值两极化，使得谱线不再是单纯的正值，二极化时
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选用与平均值成正比的数作为阈值。另外为加快学

习训练速度，初始权重选为训练模式的平均值，即第

一个互连权重子矩阵的初始权重为乙烯的三个学习

模式的平均值，第二个互连权重子矩阵的初始权重

为１－丁烯的三个学习模式的平均值，第三个互连

权重子矩阵的初始权重为Ｎ－丁烷的三个学习模式

的平均值；修改权重前首先选取合适的阈值，这里

选取（５．５，８．７５，５），然后利用δ法则修改互连权

重，步长为０．０１。图２是训练网络互连权重所用的

部分学习训练模式；图３是部分测试模式，其中横坐

标为非线性荧光光谱的波长，纵坐标为相对强度；图

５为第一级网络的互连权重，横坐标为每个子矩阵

的维数，纵坐标为对应的权重值，从上到下分别为第

一、二、三子矩阵。整个网络对９个学习训练模式可

以１００％判别，１８个测试模式判别正确１７个，一个

发生错误，正确判别率达９４．４％。用发生错误的模

式对第一级网络进行训练，修改权重，则可以对所有

２７个模式全部正确识别，可见选择适当的学习训练

模式（包括适当的个数）可以提高模型的识别率。

Ｆｉｇ．５ Ｉｎｔｅｒｃｏｎｎｅｃｔｉｏｎｗｅｉｇｈｔｂｅｔｗｅｅｎｉｎｐｕｔｌａｙｅｒａｎｄｈｉｎｄｅｎｌａｙｅｒ

结论　由以上实验可知，利用混合气体的非线性荧

光光谱联合神经网络可以识别混合气体的组成成

分，而且如果有足够多的样本，利用此方法不仅可以

定性识别混合气体的组成成分，还可以判别其组成

浓度；此方法和其它方法相比具有众多的优点：１）不

需要采集被测气体样本，避免了采集过程中所带来

的误差，而且通过对自聚焦距离的控制可以对有害

环境进行遥控检测；２）可以实时检测大气污染情况

或检测气体成分，得到所希望空间的气体分布情况；

３）与飞秒激光器的波长和强度无关，利用同一光源

可以对多种气体进行分类识别；４）由于用此方法得

到的非线性荧光光谱具有较强的强度，所以不需要

高灵敏度的光电探测器如光电倍增管等，可使用普

通的ＣＣＤ阵列即可；５）方便易操作等等。
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