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采用近红外光谱对物质浓度进行准确的在线检测对于生产优化具有重要意义"建立检测模型需要

从近红外光谱中提取相关信息!代表性样本越多!提取的信息越有效!所建模型的精度越高"随着产品纯度

的提高!样本的区分度下降!样本的变异系数小!多样性不足!并且存在测量噪声以及化验室人工检测样品

浓度值时的测量误差!会导致物质浓度与光谱之间缺乏相关性!传统的建模方法无法建立可靠的近红外检

测模型"为了解决这个问题!提出了一种基于
[T.

子空间对齐的迁移学习建模方法!应用于
(
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二甲酚精

馏提纯过程中产品塔高纯度产品的在线检测"在制备化工单体
(

!

*D

二甲酚过程中!存在副反应和未反应完

全的杂质!生产反应后的物料要顺序经过不同的精馏塔!最后在产品塔获得纯度高于
++<

的产品!产品塔

的质量检测尤为重要"由于产品塔检测点近红外光谱数据缺乏多样性!检测模型的泛化能力较弱"该研究采

用偏最小二乘为
(

!

*D

二甲酚精馏提纯过程中不同检测点的数据集创建子空间!然后通过最小化其他检测点

数据子空间与产品塔检测点数据子空间的布雷格曼$
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?
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%散度!将其他检测点数据的子空间对齐到产品

塔数据子空间!减小其他检测点数据子空间与产品塔检测点数据子空间的特征分布差异!既避免了投影到

公共子空间产品塔检测点数据特征信息的损失!又能充分利用其他检测点数据的特征信息!然后在迁移后

的子空间完成偏最小二乘回归建模!通过竞争学习加权策略确定最终的模型系数!从而提升产品塔检测模

型的性能"在
(
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*D

二甲酚纯度近红外检测数据集上进行了仿真验证!并探讨了迁移其他检测点不同数量的

数据对产品塔检测模型性能的影响!产品塔检测模型的最大性能提升达到了
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值由
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下降到
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!与传统建模方法支持向量机回归和
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神经网络相比具有明显的优势"
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物质浓度在线测量是产品质量控制的关键!主要通过测

量样品体系中随物质浓度改变而变化的物理化学性质关联得

到(

)

)

"近红外光谱是一种先进的在线过程检测技术!其原理

是使用
)!!!!

!

&"""MS

g)波长范围的电磁辐射探测样品获

得光谱信息(

(

)

!通过化学计量学方法建立光谱信息与物质浓

度之间的关系!已被广泛用于化工(

!D&

)

'制药(

$

)

'生物(

*

)

'食

品(

'

)和医疗(

%

)等行业"近红外光谱检测结果的准确性与模型

的质量密切相关!研究人员已经提出了很多方法来构建校正

模型!比如偏最小二乘回归'多元线性回归'主成分回归等"

随着机器学习技术的发展!

POJF

等(

+

)提出了一种用于建立

光谱校正模型的贝叶斯方法!建立的贝叶斯模型具有较低的

预测误差#

7C0F

等(

)"

)引入极限学习机算法用于复杂样品的

光谱定量分析!兼顾了模型的预测精度和稳定性#
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等(

))

)将深度学习用于光谱分析!提高了对数据集的特征提

取能力!但是对样本量的需求较大"

在使用近红外光谱进行在线测量时!需要足够多的历史

样本离线构建模型"然而在实际工业生产过程的最后阶段!

样品的纯度越来越高!样本的多样性不足!物质浓度与光谱

之间缺乏相关性"在这样的数据条件下!传统方法建立的模

型很难达到期望的预测性能"例如!在重要的化工中间体
(
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%的生产过程中!由

于产品塔的产品纯度较高!近红外检测数据缺乏多样性!模

型的泛化能力较弱"针对高质量训练数据较少的问题!迁移

学习能够从相关领域迁移信息来改进目标领域的模型性能!

从而减少对目标领域数据数量和质量的依赖(

)(

)

"
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等(
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采用迁移学习策略!扩展了样本的数量和多样性!提高了故

障诊断结果的稳定性和准确性#
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等(
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)运用基于局部相

似特征选择的迁移学习方法!对不同原油在不同检测条件下

的近红外光谱数据实现了快速建模#褚菲等(

)$

)将迁移学习

方法与多尺度核学习方法相结合!改善了间歇过程产品质量

的预测精度"

借鉴迁移学习中不同数据域的知识传递思想!本研究针

对高纯度的产品塔
(
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在线检测问题!利用其他塔的

光谱数据和产品塔光谱数据的相似性!提出了一种基于偏最

小二乘$

[T.

%子空间对齐的迁移学习建模方法"首先借助偏

最小二乘为产品塔和其他塔的数据集创建子空间!然后学习

其他塔到产品塔数据集子空间的映射函数!并将其他塔的样

本数据投影到对齐之后的子空间以生成新的特征表示!最后

采用迁移之后的新特征建立模型"基于子空间的迁移学习

中!通常采取寻找公共子空间或者构建一组中间表示的策

略!不仅可能代价高昂!还会造成源域和目标域信息的损

失"通过
[T.

子空间对齐可以直接比较各数据域的样本特

征!无需进行其他的投影"该方法可以充分利用其他塔多样

性较好的光谱数据!为产品塔建立具有可靠性和高预测精度

的模型!从而实现
(
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产品质量的实时调控"

)

!

实验部分

;);

!

偏最小二乘回归算法

在产品分离提纯过程中!混合体系由多组分构成!组分

的种类和含量未知!不同种类物质的近红外光谱特征吸收峰

存在重叠!不能对一系列标准溶液做出校正曲线"偏最小二

乘$
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%方法通过在特征空间内提取主

成分来描述光谱数据与纯度值之间的关系!适用于样本数较

少而变量数较多的过程建模!能够用于产品纯度的在线
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!重复该过程!直到提取
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个主成分满足精度要求"
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通过以上步骤!提取到主成分
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%!获得载荷矩

阵
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%为源域数据和目标

域数据提取
D

个特征向量!作为源域和目标域子空间的基!

用
5

.

和
5

?

表示"然后使用映射矩阵
6

-

*

DhD对齐两个域的

基向量!将源域子空间坐标系转换为目标域子空间坐标系!

矩阵
6

通过最小化布雷格曼矩阵散度$
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ĴL

?

JFMJ
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因为
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正交!所以满足
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DhD为单位阵!可以得到最优的矩阵
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主成分回归进行降维时仅考虑光谱数据
(

!而在偏最小

二乘回归中考虑了光谱数据
(

与纯度值
)

之间的关系!不仅

能概括光谱数据中所包含的信息!也能更好地解释纯度值"

将子空间对齐方法拓展到偏最小二乘回归中!具体描述

如下&
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%首先采用
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算法分别获得其他塔和产品塔各自子

空间的投影矩阵
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%借助子空间对齐方法获得其他塔的映射矩阵
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%计算迁移后其他塔的投影矩阵
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%计算迁移后其他塔的载荷矩阵
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%输出&采用竞争学习加权策略$
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!即计算产品塔回归系数
"

8

和迁移后其

他塔回归系数
"
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对应的交叉验证均方根误差!选择误差较

小的作为最终的模型回归系数
"
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!算法流程如图
)

所示"

图
;

!

迁移学习算法建模流程图
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结果与讨论
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过程描述

目前国内外合成
(

!
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的主要方法有天然分离法'

苯胺重氮化水解法'甲苯氯化水解法及苯酚烷基化法"工业

上常用苯酚烷基化法!该方法选择性较高且成本较低!适宜

连续生产!本文研究的
(

!
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制备过程如图
(
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%所示"

图
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工艺流程与反应原理
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%&工艺流程图#$
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以苯酚和甲醇为原料!选择合适的催化剂后在固定床管式反

应器进行烷基化反应!反应原理如图
(

$
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%所示"反应气依次

经过脱醇水塔'脱苯酚塔和邻甲酚粗品塔!到达
(
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产

品塔!在产品塔顶部获得产品
(
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"由图
(

$

8

%可知!产

物含有邻甲酚及其他杂质!为了在线检测生产流程中各组分

的含量!分别在脱苯酚塔的底部'邻甲酚粗品塔的底部和
(

!

*D6@[

产品塔的顶部安装了近红外光谱仪和检测探头!在

线收集管道中物料的近红外光谱数据!通过已建立的模型得

到产品纯度的预测值"

!!

(

!

*D6@[

产品塔的产品纯度高!化验室通过气相色谱

法标注的纯度值分布在一个较小的区间内!且存在很高的重

复性!传统的建模方法无法精确建模"在产品
(

!

*D6@[

的精

馏提纯过程中!不同检测点处样品有机物的含量和种类不

同!脱苯酚塔和邻甲酚粗品塔检测点采集的光谱数据与产品

图
K

!

不同检测点处的光谱比较

&'

(

)K

!

C

,

-.#/0+.21

,

0/'$260#8'33-/-6#8-#-.#'6

(,

2'6#$
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塔存在差异!但是样品中有机成分种类有重合!近红外光谱

在相同波数处存在相似的的吸收峰!如图
!

所示"本工作提

出的一种基于
[T.

子空间对齐的迁移学习建模方法能够利

用这种相似性!借助其他检测点的光谱数据!有效提升产品

塔检测点模型的性能"

:):

!

数据

建模所用的原始光谱来自某合成材料公司的
(

!

*D6@[

制备过程"使用布鲁克在线近红外光谱仪采集样本光谱!扫

描光谱范围为
)($""

!

&"""MS

g)

!实际使用范围
))"""

!

$"""MS

g)

"近红外光谱数据集对应的
(

!

*D6@[

纯度值由化

验室通过气相色谱法分析离线获得!各个检测点的纯度值数

据特征如表
)

所示"采用变异系数来衡量样本离散程度!因

为标准差是一个绝对指标!当用其来对同一总体的不同时期

进行对比时!由于平均值不同!缺乏可比性"变异系数是标

准差与平均值的比值!可以消除平均值不同对样本集离散程

度对比的影响"通过比较变异系数发现!产品塔的变异系数

明显小于脱苯酚塔和邻甲酚粗品塔!说明产品塔的样本区分

度低"

表
;

!

不同检测点的
:

%

@NJ*F

纯度值特征

<05+-;

!

:

!

@NJ*F

,

%/'#

4

8'$#/'5%#'260#8'33-/-6#

8-#-.#'6

(,

2'6#$

样本集 样本数
均值

*

<

变异系

数*
<

最小值

*

<

最大值

*

<

脱苯酚塔检测点
!"" %)#!( (#('" '!#+" %!#+'

邻甲酚粗品塔检测点
!"" +'#&+ "#!'" +*#&' +%#*'

(

!

*D6@[

产品塔检测点
$" ++#%* "#"!) ++#%) ++#+$

:)K

!

实验结果

$

)

%将
(

!

*D6@[

产品塔检测点获得的数据集中
!"

组数

据作为训练集!

("

组数据作为测试集"模型性能的评价指标

采用近红外光谱分析方法中最常用的预测均方根误差$

L>>9

SJ0F:

_

;0LJJLL>L>N

U

LJECM9C>F

!

2@.3[

%

(

(

)

!计算公式如式

$

)"

%

2@.3[

"

"

5

F

"

)

$

G

2F

#

2F

%

5

#槡 )

$

)"

%

式$

)"

%中!

5

为测试集的样本个数!

G

2F

为第
F

个测试样本的

纯度预测值!

2F

为第
F

个测试样本的实际纯度值"

为了更直观地观察
[T.

子空间对齐方法的效果!引入指

标性能提升百分比
5[

!计算公式如式$

))

%所示"

5[

c

2@.3[

[T.

g

2@.3[

[T.D.A

2@.3[

[T.

$

))

%

式$

))

%中!

2@.3[

[T.

为仅使用产品塔训练集训练
[T.

模型

的预测均方根误差!

2@.3[

[T.D.A

为使用
[T.

子空间对齐方

法训练模型的预测均方根误差"

$

(

%分析不同数量的辅助光谱对
(

!

*D6@[

产品塔模型性

能的影响!将脱苯酚塔检测点和邻甲酚粗品塔检测点采集的

光谱数据!按照不同数量$

!"

!

!""

%依次加入到产品塔训练

集中"为了证明
[T.

子空间对齐方法的有效性!与传统机器

学习方法支持向量机回归和
7[

神经网络进行了比较!支持

向量机回归选择高斯核函数!脱苯酚塔样本作为辅助数据时

核参数选择
&#$

!邻甲酚粗品塔样本作为辅助数据时核参数

选择
$#$

#

7[

神经网络隐藏层神经元个数选择
$

!最大迭代

次数为
)""

"

[T.

子空间对齐方法中唯一的参数是主成分数!选取与

产品塔训练集同样数目的脱苯酚塔样本和邻甲酚粗品塔样

本!比较不同主成分数下的模型性能!结果如图
&

所示"在

主成分数较少时!模型的预测均方根误差较小!性能较高!

最后选择因子数为
'

!此时仅使用产品塔训练集构建模型的

预测均方根误差值为
"#"$+&

"

图
!

!

不同主成分数对模型性能的影响

&'

(

)!

!

J'33-/-6#

,

/'6.'

,

0+.21

,

26-6#6%15-/$

'1

,

0.#26128-+

,

-/32/106.-

!!

图
$

$

0

%和图
*

$

0

%分别是迁移脱苯酚塔不同数量样本辅

助建模所得的建模误差和迁移邻甲酚粗品塔不同数量样本辅

助建模所得的建模误差!红色曲线表示运用
[T.

子空间对齐

方法的建模误差!蓝色曲线表示其他塔样本与产品塔样本合

并后运用
[T.

算法的建模误差!黑色曲线表示运用支持向量

机回归算法的建模误差!绿色曲线表示使用
7[

神经网络算

法的建模误差"图
$

$

8

%和图
*

$

8

%分别是迁移脱苯酚塔样本

数据后的性能提升百分比和迁移邻甲酚粗品塔样本数据后的

性能提升百分比"

从图
$

和图
*

中可以看出!相较于传统方法!

[T.

子空

间对齐方法对产品塔的模型性能有明显的提升"随着样本数

的增加!模型的性能提升呈下降趋势!且脱苯酚塔的样本作

为辅助数据!在样本量超过
(&"

时!对模型性能已没有提升!

表明随着辅助数据数量的增加!引入了对产品塔模型有害的

样本!导致了负迁移"

!!

观察图
$

和图
*

可知!借助邻甲酚粗品塔
!"

个样本时!

模型性能的提升最大!此时预测均方根误差为
"#"(%&

!性能

提升百分比为
$(#)+<

"图
'

$

0

%是此时的模型曲线!图
'

$

8

%

是预测值与实际值的散点图"从图
'

可以看出!

[T.

子空间

对齐方法建立的模型预测效果更好"

!

!

结
!

论

!!

针对产品生产最后阶段物质浓度提高!样本区分度低!

多样性不足!无法精确建模的问题!提出了一种基于
[T.

子

))*!

第
))

期
!!!! !! !!!

邬云飞等&基于
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(

!
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图
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迁移脱苯酚塔不同样本数对模型性能的影响

$
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%&迁移脱苯酚塔不同样本数对模型性能的影响#$

8

%&迁移脱苯酚塔不同样本数的模型性能提升百分比
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迁移邻甲酚粗品塔不同样本数对模型性能的影响

$
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%&迁移邻甲酚粗品塔不同样本数对模型性能的影响#$
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%&迁移邻甲酚粗品塔不同样本数的模型性能提升百分比
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!

模型曲线与散点图

$

0

%模型曲线#$

8

%&预测值与实际值散点图

&'

(

)L

!

*28-+.%/>-068C.0##-/

,

+2#

$

0

%&

@>EJ=M;L̂J

#$

8

%&

.M099JL

U

=>9>N

U

LJECMJ9JE0FE0M9;0=̂ 0=;J:

()*!

光谱学与光谱分析
!!!!!!!!!!!!!!!!!!!

第
&(

卷



空间对齐的迁移学习建模方法"在偏最小二乘回归算法的基

础上!为两个域创建子空间!然后最小化布雷格曼矩阵散度

从而获得源子空间到目标子空间的映射!完成源域特征到目

标域特征的迁移"在某公司制备
(

!

*D

二甲酚过程的近红外检

测数据集上进行了仿真验证!结果表明!所提方法能够借助

其他塔的数据来提升产品塔高浓度产品检测模型的稳定性和

准确性!具有一定的实用价值"在后续的工作中将进一步研

究迁移模型性能与样本数量之间的定量关系以及如何避免负

迁移"
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>NAÊ0FMJE[L>MJ::P>F9L>=N>LTC

?

O95FE;:9L

I

>N9OJ@CFC:9L

I

>N3E;M09C>F

!

5F:9C9;9J>NA;9>S09C>F

!

YC0F

?

F0F
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EĈJL

?

JFMJN;FM9C>F

!

LJE;MCF

?

9OJNJ09;LJEC:9LC8;9C>F EC:MLJ

U

0FM

I

8J9̀JJF>9OJL9>̀ JL:0FE

U

L>E;M99>̀ JL:K590̂>CE:

CFN>LS09C>F=>::CF

U

L>E;M99>̀ JLE090 ÒJF
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