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基于样本优化和主成分分析的多通道拉曼光谱重建及其快速成像
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拉曼成像是一种无损伤&无需标记的光谱成像技术!在生物医学领域得到了广泛的应用$然而!由

于大多数生物样本中的自发拉曼信号都很弱!为了获得较好的成像结果!需要较长的时间来获取高信噪比

的拉曼光谱!严重影响了拉曼成像的时空分辨率!阻碍了其在快速动态体系中的应用$多通道拉曼成像是解

决这一问题的有效途径之一!在多通道拉曼成像技术中!完整拉曼光谱的标定
,

重建算法是关键$目前!适用

于光谱重建的算法有伪逆法&

[KF<FL

估计算法等!这些方法虽然简单且易于实现!但是在应用于多通道拉

曼成像时!一方面易受噪声&振动等非线性因素的直接干扰!另一方面在多通道拉曼成像中!数量相对较少

的训练样本和坏样本的存在均很容易影响重建效果$为解决这两类因素的影响!本文提出了一种基于训练

样本优化和主成分分析"

_6+

#的拉曼光谱重建算法$首先!利用滤光片理论响应矩阵函数计算训练样本的

模拟窄带测量值!借助
[KF<FL

估计重建完整拉曼光谱!得到重建光谱的模拟窄带测量值!比较样本与重建

光谱的窄带测量值!完成训练样本的优化+然后!基于多项式回归!拓展优化处理后的窄带测量值!降低非

线性因素的干扰+最后!利用主成分分析!提取训练样本主要信息!完成转移矩阵的计算!并引入归一化处

理!实现拉曼光谱的快速重建$在试验中!选取有机玻璃"

_WW+

#作为实验样本!利用伪逆法&

[KF<FL

估计

算法和本算法!分别完成拉曼光谱重建$采用均方根误差!评价拉曼光谱的重建精度$结果证明!该算法优

于传统算法!为拉曼成像技术进一步在快速动态体系中的应用提供了理论支持$

关键词
!

多通道拉曼成像+训练样本优化+
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+光谱重建
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拉曼光谱作为一种无损快速检测技术!在材料&化工&

生物医学&环保等领域已有着广泛的应用'

#,(

(

$然而!大多数

生物&药材等样本中的自发拉曼信号都较弱且易受荧光背景

和噪声的干扰!因此采谱时间往往较长!导致常规拉曼成像

的动态性能较差!严重阻碍了拉曼光谱成像技术在快速动态

体系中的应用$

目前!常用的拉曼成像技术有两大类'

!,3

(

*自发拉曼成

像和非线性拉曼成像$自发拉曼成像主要包括扫描模式和宽

场模式$扫描模式可获得完整的三个维度信息!但是扫描时

间过长!难以观察快速变化的动态过程+宽场模式可获取更

好的动态性能!但是只能收集两个空间维度的单波长光谱$

非线性拉曼成像主要包括表面增强拉曼散射成像和针尖增强

拉曼光谱成像$这两种成像技术具备高空间分辨率和快速成

像的优势!但是其对样品有一定的损伤且仪器结构复杂&造

价昂贵!一般由实验室自行搭建!用于前沿科学研究!商品

化仪器相对较少!推广难度大$

因此!开发低成本且快速成像的技术至关重要$多通道

拉曼成像技术'

4

(是解决这一问题的有效途径之一!其基本原

理如图
#

所示$硬件上!通过宽场模式激发样品!将散射光

同时经过多个不同参数的滤光通道!耦合于面阵
66>

的不

同感光区域!从而得到多通道窄带数据+软件算法上!基于

事先标定好的转移矩阵"不同样本的转移矩阵不同#将多通道

数据重建为完整的拉曼光谱!从而实现拉曼成像$

!!

由图
#

可知!多通道拉曼光谱成像的核心是拉曼光谱标

定
,

重建算法$目前!常用光谱重建算法有伪逆法'

2,.

(

&

[KF,

<FL

估计算法'

1

(等$现有的这些算法来源于光谱反射率重建

领域!并非专门的多通道拉曼重建算法!要么没有考虑非线



性因素的影响!要么没有对训练样本进行优化处理且计算量

过大$所以!本文提出一种专用的多通道拉曼光谱重建算

法!首先对训练样本进行优化处理!排除坏样本的干扰+然

后对得到的多通道窄带测量值进行多项式回归拓展!降低非

线性因素的影响+最后引入归一化处理!并依据主成分分

析'
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#简化计算!完成

拉曼光谱快速重建$同时!在仿真与实验中对伪逆法&

[KF,

<FL

估计算法等进行了验证!并与本文算法进行了比较$

图
H

!

多通道拉曼成像原理图
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算
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光谱重建问题阐述

假设待测样本的拉曼光谱为向量
"

#

"

Aj5

维#!

A

取决

于拉曼光路的分光光栅参数和线阵
66>

的像素点个数$通

过滤光片组产生相应窄带测量值由
6

#

表示!二者之间的关

系如式"

#

#

6

#

e

;"

#

5

,

"

#

#

其中!

,

表示"

Kj#

维#窄带测量中的随机噪声!

;

"

KjA

维!其中
K

为滤光片数量#表示滤光片组的光谱响应函数矩

阵!

6

#

是
Kj#

向量$

快速重建拉曼光谱过程就是建立
"

#

和
6

#

之间的逆向数

学模型!即转移矩阵
<

"

AjK

维#$通过多通道拉曼成像系

统!获得实测窄带测量值
6

!进而重建完整拉曼光谱
"

!如式

"

)

#

"

e

<6

"

)

#

HIJ

!

基于
?P#

的拉曼光谱重建

针对图
#

中测试样品
+

!在开始建立重建算法前!借助

常规拉曼光谱仪完成对样品
+

的多次测量!获取训练样本集

1e

5

'

#

!

'

)

!3!

'

*

!3!

'

.

6"

Aj.

维!其中
.

为样本数量#$

根据式"

#

#!不计随机噪声!完成窄带通滤光片从整个拉曼

光谱中的特征峰波段内选择性地检测拉曼信号!得样本模拟

窄带测量值集
=e

5

7

#

!

7

)

!3!

7

*

!3!

7

.

6"

Kj.

维#$至

此!求解转移矩阵
[

的准备工作已完成!具体求解如下$

#/)/#

!

预处理阶段

依据
[KF<FL

估计思想!待测样品
+

的训练样本
1

数目

越多!重建完整拉曼光谱的精度会相应提高$但是!训练样

本增多!不可避免的会有差异过大的样本存在!故将样本
^

进行优化处理!具体操作如下*

"

#

#实测训练样本
1

带有荧光背景!做去基线处理!得

训练样本集,

1e

5

-

'
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-

'

*

!3!

-

'
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6$借助式"

#

#!得到去

荧光背景的窄带测量值,
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#根据
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估计!由,

=

中任一元素-

7

*

!快速重建出

拉曼光谱!并归一化处理!得重建光谱-

'R

*

!代入式"

#

#!求得

重建光谱的窄带测量值-

7R

*

+

"

(

#计算-

7

*

和-

7R

*

中对应元素的比值
'

"近似为
#

#!并设

定阀值
'

"

('('

#

$将不在阈值内的样本直接剔除!实现优化

训练样本
1

的目的!得.

1

+同时优化与之相对应的模拟窄带

测量值集.

=

$两者之间的关系为

.

1

e

<

.

=

"

(

#

!!

实测多通道窄带拉曼图像!窄带测量值会受到各种非线

性因素"诸如!噪声%振动#影响$为降低干扰!引入多项式回

归'

#)

(

$取.

=

中任一元素!记作/
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光片数目#!对/
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*

作二阶多项式回归!得

/

6

*

=

5

#

!

7

*#

!

7

*)

!3!

7

*!

!

7

*#

7

*#

!

7

*#

7

*)

!3!

7

*#

7

*!

!

7

*)

7

*)

!3!

7

*)

7

*!

!3!

7

*(

7

*!

!

7

*!

7

*!

6 "

!

#

!!

从而!将模拟窄带测量值集合.

=

拓展>

=

$

#/)/)

!

校准阶段

训练样本集
1

经上述优化后!样本容量相对较大!在简

化计算的同时尽可能保留训练样本的有用信息!采用
_6+

对优化后的样本.

1

进行数据压缩$首先!求解其主成分
?

.

1

e

?8

"

3

#

其中
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?

Z
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4

#

式"

4

#中!上标-

Z

.表示矩阵的转置!上标-

&#

.表示方阵的

逆矩阵$

联立式"

(

#!式"

3

#和式"

4

#!得

<

e

?8

"

>

=

#

5

"

2

#

#/)/(

!

测试阶段

根据校准阶段求得转移矩阵
<

!联立式"

)

#!完整由窄

带测量值快速重建完整拉曼光谱!整体流程如图
)

所示$

图
J

!

基于
?P#

的拉曼光谱重建流程图
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7
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!
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4
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实验部分

!!

本文以有机玻璃"

]
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HEGF

!

_WW+

#作

为实验样品!借助常规拉曼光谱仪"

3()<%

激光光源#!完成

对样品的多次测量!获的取训练样本集
1e

5

'

#

!

'

)

!3!

'

*

!

3!

'

.

6!其中
.

代表测量次数$原始拉曼光谱带有荧光背

景!为训练样本优化做准备!对其作荧光去除$本文采用
-

样条去除荧光背景!处理结果如图
(

所示$

图
K

!

?VV#

原始和去荧光背景拉曼光谱

N+

7

IK

!

G2+

7

+,&(6

4

)/32&&,1)(+5+,&3+,

7

'&/@

7

20.,1-(.02)6/),/)0-?VV#

!!

由图
(

可知!

_WW+

特征谱峰波长集中在
3!"

!

4""<%

范围!依据确定滤光片的两个经验法则'

#(

(

!选取四款滤光片

"索雷博公司!中心波长分别为
34"

!

32"

!

3."

和
31"<%

!如

图
!

所示#的光谱响应函数用以计算窄带测量值$根据式

"

#

#!求得样本窄带测量值集
Ce

5

7

#

!

7

)

!3!

7

*

!3!

7

.

6!

经优化处理得>

=

$

图
L

!

四款滤光片光谱响应函数

N+

7

IL

!

%*)6

4

)/32&(2)6

4

0,6)-.,/3+0,60--0.2-+(3)26

!!

取优化后的窄带测量值集>

=

中任一元素>

=

*

!联立式"

)

#

和式"

2

#快速重建出
_WW+

的完整拉曼光谱Q

'

*

!经归一化处

理后与实际光谱
'

*

比较$同时!为比较本文重建算法的优

劣!分别采用伪逆法!

[KF<FL

估计算法完成光谱重建!重建

结果如图
3

所示$

!!

由图
3

可知!由于仿真中没有噪声&荧光等干扰因素!

本文算法和伪逆法!

[KF<FL

算法的重建光谱Q

'

*

与实际光谱

'

*

之间的吻合度均较好$这里!采用
^WJ8

评价拉曼光谱的

重建精度

^WJ8

=

""

Q

'

*

D

'

*

#

Z

"

Q

'

*

D

'

*

#%

A

#

#

%

)

"

.

#

!!

基于训练样本优化的
_6+

求得重建光谱Q

'

*

与样本.

1

的

平均
^WJ8

为
"/"!

!本文算法的重建效果比其他两种方法

略有提高$具体重建
^WJ8

如表
#

所示!表中
'

#

!

'

)

!

'

(

代

表随机选择的部分训练样本$

图
X

!

三种方法对
?VV#

拉曼光谱的仿真重建效果对比
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7

IX

!

P05

4

&2+60,&50,

7
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4

)/32&2)/0,632./3+0,0-

?VV#'&6)10,3*2))&(

7

02+3*56+,3*)02

>

表
H

!

三种算法重建光谱与训练样本的
:V;R

%&'()H

!

:V;R/05

4

&2+60,')3A)),2)/0,632./3)16
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)/32&
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6&5
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F

[KF<FL "/#"23 "/"!1. "/"422 "/"23"

_NF@X;,K<MFLNF "/##)! "/"33. "/"2)4 "/"."(

_6+ "/"443 "/"!.1 "/""!3 "/"!""

!!

现为验证本文提出的拉曼光谱重建算法!基于实验室搭

建的多通道拉曼窄带图像采集系统!获得
_WW+

的四组滤

光片对应的拉曼窄带图像!如图
4

所示$

图
!

!

?VV#

多通道窄带图像
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E

#*

34"

%
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滤光片测得窄带图像+"

T

#*
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%

#"<%

滤光片测得

窄带图像+"

$

#*

3."

%

#"<%

滤光片测得窄带图像+"

X

#*

31"

%

#"<%

滤光片测得窄带图像
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!
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A

GPFUKHGFL31"
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!!

由图
4

分析可知!鉴于
_WW+

的最高特征峰主要集中

在波长
333

!

343<%

之间"如图
(

可知#!所以
34"

%

#"<%

滤

光片测得窄带图像最亮!其他顺次变暗$由于测试样本是

_WW+

固体粉末颗粒!颗粒密度分布不均!所以得到的窄带

图像呈现出凹凸感$
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根据图
4

!求得任一像素点对应的四通道窄带测量值
7

$

联立式"

)

#和式"

2

#!基于训练样本优化的
_6+

算法!即可实

现拉曼光谱的快速重建$同时!依据伪逆法!

[KF<FL

估计算

法!也完成拉曼光谱重建!如图
2

所示$

图
Y

!

三种方法对
?VV#

拉曼光谱的实验重建效果对比

N+

7

IY

!

P05

4

&2+60,&50,

7

6

4

)/32&2)/0,632./3+0,0-?VV#

'&6)10,3*2))&(

7

02+3*56+,)M

4

)2+5),3

!!

首先!定性分析三条重建光谱*三种算法均完成了
_W,

W+

拉曼光谱的重建!但是伪逆法和
[KF<FL

估计算法在完

成光谱重建时!重建光谱在波长
34.<%

的峰值出现偏离!

在波长
3.2<%

的峰值拔高$而本文提出的样本优化的
_6+

重建算法!不会出现上述问题$

然后!定量分析三条重建光谱*基于式"

.

#!分别求解出

三条重建光谱的
^WJ8

!如表
)

所示$由表
)

可知!训练样

本优化的
_6+

算法的
^WJ8

最小$对比表
#

可知!实验重

建拉曼光谱的
^WJ8

!比理论
^WJ8

偏大!其原因应为实测

多通道窄带数据中含有杂散光和噪声的干扰$

表
J

!

实验重建光谱与训练样本的
:V;R

%&'()J

!

:V;R')3A)),2)/0,632./3)16

4

)/32&&,1

32&+,+,

7

6&5

4

()6+,)M

4

)2+5),3

+H

=

;LKGP% [KF<FL _NF@X;,K<MFLNF _6+

^WJ8 "/"242 "/#"". "/"33(

!!

最后!根据本文重建算法!完成对图
4

多通道拉曼窄带

图像某一指定区域重建拉曼图像!具体如图
.

"

E

#所示$该区

域包含
#(#j#(#

"

#/!(j#/!(%%

)

#个像素点$重建该区域

拉曼图像的步骤!具体如下*

"

#

#提取该区域内
#(#j#(#

个像素点的对应的多通道

窄带响应值+

"

)

#根据本文提出的重建算法!联立式"

)

#和式"

2

#!得

到
#(#j#(#

条完整的重建拉曼光谱+

"

(

#对上述重建光谱在波长
34"

%

#"<%

内!执行积分!

得到一个
#(#j#(#

的矩阵!即为重建后的拉曼图像!如图
.

"

X

#所示$

!!

对比验证本文算法重建拉曼图像的质量!依据伪逆法和

图
Z

!

?VV#

多通道窄带图像重建拉曼图像

"

E

#*待重建拉曼图像的区域+"

T

#*伪逆法重建拉曼图像+

"

$

#*

[KF<FL

估计法重建拉曼图像+"

X

#*

_6+

重建拉曼图像

N+

7

IZ

!

%*)2)/0,632./3+0,+5&

7

)60-?VV#'&6)10,

5.(3+E/*&,,)(,&220AE'&,15)&6.2)5),36

"

E

#*

ZPFELFE;U Ê%E<K%E

=
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T
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]
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$
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ZPFLF$;<,

NGL@$GK;<;U Ê%E<K%E

=

FTENFX;<[KF<FLFNGK%EGK;<

+"

X

#*

ZPFLF,

$;<NGL@$GK;<;U Ê%E<K%E

=

FTENFX;<_6+

[KF<FL

估计算法重建拉曼图像!如图
.

"

T

#和
.

"

$

#所示$实

验中!图
.

"

E

#的中心位置
_WW+

的浓度仅比周围略高!图
.

"

T

#和"

$

#在该位置明显过亮!其原因在于激发激光在该处的

干扰$由图
.

分析可知!基于样本优化的
_6+

重建拉曼图像

图
.

"

X

#中间亮度相对较弱!在一定程度上克服了激光干扰!

更好地展现了
_WW+

的拉曼图像$同时!本文提出的重建

算法!实现
#(#j#(#

个像素点重建拉曼图像所需的时间远

低于常规的点扫描和线扫描成像模式"如表
(

所示#$

表
K

!

不同拉曼成像形式所需成像时间

%&'()K

!

%*)3+5)0-:&5&,+5&

7

+,

7

&50,

7

1+--)2),3+5&

7

+,

7

-025&36

?%E

=

K<

=

%;XF

_;K<G

N$E<<K<

=

:K<F

N$E<<K<

=

W@HGK,$PE<<FHK%E

=

K<

=

"

Fd

]

;N@LFGK%F5$EH$@HEGK;<GK%F

#

ZK%F

%

N .3./"3 4/33 "/"35"/3.

(

!

结
!

论

!!

基于样本优化和主成分分析!提出了一种快速拉曼光谱

重建方法$该方法首先通过优化训练样本!剔除差样本干

扰+然后!引入多项式回归!降低非线性因素影响+最后利

用
_6+

!经归一化处理!完成拉曼光谱重建$仿真和实验结

果表明!本文算法比传统算法更好地完成了光谱重建!不会

出现重建光谱波峰的偏移和突变$同时!借助自行开发的多

通道拉曼成像仪器!利用本文算法完成了
_WW+

的拉曼光

谱重建和成像$因此!本文的研究成果!有力地完善了多通

道拉曼成像技术!进而推进了多通道拉曼成像技术在快速动

态体系中的应用$
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