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1　は じ め に

本稿ではプログラミング言語の Python1）2）を用いて部
分最小二乗（partial least squares, PLS）回帰3）の計算をす
る方法を紹介する．種々の機器分析において，着目物質
の量に比例する信号を一つ選定し，単回帰により定量分
析を行ったことがある人は多いだろう．このとき，夾

きょうざつ

雑
物の影響などによって定量分析がうまくいかないことが
あるが，そのときは単回帰ではなく，機器分析データを
多変量データと捉えて重回帰4）を試すとよい．
重回帰の基礎となる計算は線形重回帰（multiple 

linear regression, MLR）であるが，機器分析データの場
合，波長や溶出時間といった説明変数の数が，回帰にあ
てはめるサンプルの数よりも多くなりやすく，多重共線
性や過学習（オーバーフィッティング）の影響を受けて
うまくいかないことがある．これを回避する方法とし
て，主成分分析（principal component analysis, PCA）
のような次元削減を行い，説明変数の数をサンプルの数
よりも少なくすることが有効である．PLS回帰の計算に
も次元削減が含まれており，分光分析において比較的ロ
バストに定量分析ができることから，汎用的に使われて
きた実績がある．
多変量データを使って回帰の計算をする方法には他に

も support vector machine（SVM）など，いろいろとある
が，Pythonの機械学習ライブラリである scikit-learn5）の
使い方がわかってくると書き換えは容易である．また，
定性分析に使われる線形判別分析（linear discriminant 

analysis, LDA）のようなクラス分類の学習器も scikit-

learnに含まれており，Pythonを使いこなすことで典型
的なケモメトリックス6）～9）の計算ができるようになる．
以前に機器分析データを用いて Pythonで PCAの計算
を行う方法を紹介したが10），本稿では次のステップとし
て PLS回帰の計算方法を解説する．
以降で紹介する Pythonのサンプルコードは，統合環
境である Anaconda11）をインストールしたコンピュータ
の Jupyter Notebook12）で動作することを確認した．ハッ

シュ（#）から始まるコメント行を除くと 50行しかな
いサンプルコードなので，手を動かしながら PLS回帰
の計算を修得してほしい．

2　データセット

以降では公開されている軽油の近赤外スペクトルを用
いて，ディーゼルエンジンでの着火性の指標であるセタ
ン価を回帰する．用いるデータセットは https://

eigenvector.com/resources/data-sets/ からダウンロード
できる．データセットは Matlabフォーマットと csv

フォーマットから選べるが，今回は csvフォーマットの
データを使うことにする．スペクトルデータは diesel_

spec.csvに，物性値データは diesel_prop.csvに書き込ま
れているので，図 1のようにして読み込み，pandas.

DataFrameオブジェクトである dataに変換しておく．
ここで 2～4行は必要なライブラリの読み込みを行っ
ている．5～6行では pandas.read_csv関数を用いてスペ
クトルデータ diesel_spec.csvと物性値データ diesel_

prop.csvを pandas.DataFrameオブジェクトとして読み
込み，それぞれの変数名を specと propとした．7～9

行では specと propをまとめて，新たに dataという変
数名の pandas.DataFrameオブジェクトをつくり，data.
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図 1　データの読み込み
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indexが目的変数であるセタン価，data.columnsが説明
変数である波長，data.valuesがスペクトルデータの吸光
度となるようにした．10行では，セタン価に欠損値が
あったので，欠損値となっているセタン価と，対応する
スペクトルデータを削除した．11行は dataの確認であ
り，目的変数（セタン価）が 381個，説明変数（波長）
が 401個である横長の行列が得られている．以降で自
身のデータセットを用いて解析を行う場合は，同様に，
data.indexが目的変数，data.columnsが説明変数，data.

valuesが多変量データとなるように pnadas.DatFrame

オブジェクトである dataを準備すればよい．

3　データの前処理

図 2は，図 1で読み込んだ 381本の近赤外スペクトル
をプロットした結果である．横軸は波長であり，960─
1120 nmの領域と 1200─1400 nmの領域にそれぞれ，
特徴的な近赤外吸収の信号がみられる．ここでは 960─
1120 nmの領域だけを選んで PLS回帰を行ってみるこ
とにする．
図 3は，横軸を 960─1120 nmの範囲で指定して，

pandas.DataFrameオブジェクトであるdataを上書きし，

再度プロットした結果である．横軸の範囲指定は 16行
のように，data.columnsが 960以上 1120以下である列
を抽出することで行った．これをみると，この領域にい
くつかの近赤外吸収ピークがあり，それらの強度がサン
プルによって変化しているのがわかる．しかし，ベース
ライン強度の変動も大きく，解析に影響することが予想
される．
そこで図 4のように，フィルターの窓内でデータを
多項式に近似する Savitzky-Golayフィルターを用いて二
次微分スペクトルを計算した．Pythonで Savitzky-Golay

フィルターの計算をするには scipy.signal.savgol_filter関
数を用いればよい．20行のように savgol_filter関数をラ
イブラリから読み込んでおき，21行のようにいくつか
の引数を指定する．引数の指定方法は，scipy.signal.

savgol_filterをインターネット検索すると SciPyのオン
ラインマニュアルが見つかるし，あるいは ChatGPTの
ようなチャットボットを用いて対話的に教えてもらって
もよい．チャットボットを活用するなら「Pythonで
Savitzky-Golay微分をしたい」くらいから始めてみよう．
今回は 21行にあるように，savgol_filter関数に四つの
引数を指定した．順に説明すると，一つ目は入力デー
タ，二つ目はフィルターの窓の大きさ，三つ目は近似す
る多項式の次数，四つ目は微分の次数である．すなわ
ち，入力データとして pandas.DataFrameオブジェクト
である dataを指定し，フィルターの窓の大きさを 9，
近似する多項式を二次関数，微分の次数を二次微分と指
定した．
フィルターの窓の大きさが 9ということは，ここで
は横軸の波長間隔が 2 nmなので，ある波長点での二次
微分強度を計算するのに，左側 4点×2 nmと右側 4点
×2 nmで合計 16 nmの窓を用いて元データを多項式に
近似し，その多項式を微分したということである．離散
データの平滑化と同様に，窓の大きさが大きいと小さな
信号を消してしまい，逆に小さいとノイズの影響を受け

図 3　横軸の範囲指定

図 2　データのプロット

図 4　二次微分
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てしまうので，窓の大きさは慎重にチューニングする必
要がある．
二次微分スペクトルの計算結果（図 4）をみると，
ベースライン強度の変動が抑えられており，また，下向
きの四つのピークは，負の強度がサンプルによって異
なっているのがわかる．以降ではこの二次微分スペクト
ルを用いて回帰の計算を行うために，21行で dataを二
次微分スペクトルで上書きした．

4　回帰モデルのチューニング

今回は 381本のスペクトルデータを用いて回帰を行
うが，そのすべてを回帰モデルの構築に使ってしまう
と，新たなスペクトルデータが得られたときにロバスト
な回帰が行えるかを検証できなくなってしまう．そこで
一般に，全データセットを，モデル構築用のトレーニン
グセットと，モデル検証用のテストセットの二つに分け
ておき，トレーニングセットで回帰モデリング（キャリ
ブレーション）を，テストセットで得られた回帰モデル
の検証（バリデーション）を行う．

Pythonの機械学習ライブラリである scikit-learnには，
データセットをトレーニングセットとテストセットに分
けるための sklearn.model_selection.train_test_split関数
が準備されている．ここでは 25行で train_test_split関
数をライブラリから読み込んでおき，26行で train_

size=0.6と指定することで，データセットである dataを
60 ％ と 40 ％ の割合で分割し，トレーニングセットを
train，テストセットを testという変数名でメモリに書
き込んだ．最後の引数を random_state=12としたが，こ
れによりデータセットをランダムに分割するときの乱数
の初期値を指定している．このときの data，train，test

にそれぞれ割り振られたデータのセタン価を 27行でバ
イオリンプロットした．図 5をみると，テストセット

のセタン価の分布がトレーニングセットのセタン価の分
布より狭くなっているのがわかる．もしテストセットの
目的変数の分布がトレーニングセットのそれよりも広く
なっているときは，モデル構築時に学習していない範囲
を予測しなければならなくなるので，予測誤差が大きく
なることが予想される．データセットの分割は，ここで
示したように，テストセットの目的変数の分布がトレー
ニングセットの分布よりも狭くなるように random_

stateの値を適切に選んで指定しておくとよい．
Pythonで PLS回帰の計算をするには sklearn.cross_

decomposition.PLSRegressionクラスを用いればよい．
ここでは 30行で PLSRegressionクラスをライブラリか
ら読み込んでいる．PLS回帰におけるハイパーパラメー
タは次元削減の成分数だけである．例えば成分数を 5に
固定して Yを Xで PLS回帰するには PLSRegression（5）.
fit（X, Y） とすればよい．今回は Xに二次微分スペクト
ルを，Yにセタン価を指定する．
次にハイパーパラメータのチューニングについて説明
する．今回はハイパーパラメータが一つだけなので 1次
元のグリッドサーチを行う．グリッドサーチを行うには
sklearn.model_selection.GridSearchCVクラスを用いれ
ばよい．ここでは 31行で GridSearchCVクラスをライ
ブラリから読み込んでいる．32行で，1から 20まで 1

ずつ増加する 1次元配列 p1を準備し，32行で PLS回
帰の成分数 n_componentsの値が p1である辞書型の変
数 parmを準備した．これを使って 1次元グリッドサー
チを実行するには 34行のように書けばよい．ここで cv

は k -foldクロスバリデーションの分割数であり，今回
は cv=5と指定することで 5-foldクロスバリデーション
を行った．グリッドサーチの結果は変数 searchに格納
し，35行でその結果を表示した．今回は成分数 8でク

図 5　データのスプリット
左からそれぞれ，全データセット，トレーニングセット，テス
トセットにおける目的変数（セタン価）のバイオリンプロット． 図 6　グリッドサーチによるハイパーパラメータの決定
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ロスバリデーションのスコア（決定係数の平均）が最大
値 0.504… となっている．36～37行は横軸を成分数，
縦軸をクロスバリデーションのスコアとしたプロットで
あり，図 6を見ると成分数 8までは緩やかにスコアが
増加し，それ以降は急激に減少していることから，成分
数 9以上で過学習が起こっていると判断できる．39行
ではグリッドサーチで得られた最適なハイパーパラメー
タ（ここでは成分数 8）を使ってトレーニングセットで
回帰モデルを構築し，得られた結果を変数 modelに代
入した．

5　回帰結果の評価

得られた回帰モデルにスペクトルデータを入力してセ
タン価を予測してみよう（図 7）．ここでは 40行のよう
に，153本あるテストセットの 1本目のスペクトルを取
り出し，specとした．41行では model.predictメソッ
ドにこのスペクトルデータを入力して結果を出力した．
ただしこの方法では，Pythonで得られた回帰モデルを
測定装置に組み込む際に，Pythonで実装しなければな
らなくなる．
そこで次に，得られた回帰モデルの実体である回帰係
数を用いて同様の予測を行ってみよう．modelの回帰
係数は model.coef_で取り出すことができる．ただし，
回帰係数 model.coef_にスペクトルデータ specを直接
当てはめても正しい予測値は得られないことに注意が必
要である．これは目的変数もオートスケーリングされて
いるためであり，正しく予測するには 42行のようにし
てオートスケーリングを元に戻さなければならない．

続いて回帰の結果をプロットしてみよう（図 8）．44

行と 45行でそれぞれ，得られた回帰モデルにトレーニ
ングセットとテストセットを当てはめ，キャリブレー
ションとバリデーションの結果を計算した．46行で作
図する領域を準備し，47行で（横軸）＝（縦軸）となる
対角線をプロットしている．ここで横軸はセタン価の真
値，縦軸は PLS回帰によるセタン価の予測値である．
48行によってキャリブレーションの結果が青色に，49

行によってバリデーションの結果がオレンジ色に，それ
ぞれプロットされた．
この回帰の結果を評価してみよう．ここでは二乗平均
平方根誤差（root-mean-square error, RMSE）と決定係
数 R 2を計算してみる．二乗平均誤差（mean-square-

error，MSE）は sklearn.metrics.mean_squared_error関

数で計算できるので，RMSEはこれの平方根を計算すれ
ばよい．決定係数は sklearn.metrics.r2_score関数で計
算できる．図 9にキャリブレーションとバリデーショ
ンにおけるそれぞれの RMSEと決定係数の計算結果を
示した．
今回は図 3で 960─1120 nmの領域を選んだが，1200─

1400 nmの領域など，他の波長領域を選んでみる，図 4

の二次微分で窓の大きさを 9としたが他の値にしてみ
る，といった工夫で，よりよい回帰モデルが得られるか
もしれないので挑戦してみてほしい．二次微分における
窓の大きさをハイパーパラメータとして PLS回帰モデ
ルをチューニングするには，パイプラインと呼ばれる計
算テクニックが必要となるが，紙面の都合により説明は
割愛する．実装するには sklearn.pipeline.make_pipeline

関数を用いればよい2）．二次微分における窓の大きさと
次元削減における成分数のように，二つのハイパーパラ
メータを同時に最適化するには，二次元のグリッドサー
チを行えばよく，さらに高次のグリッドサーチも
GridSearchCVクラスで実装が可能である．

図 7　回帰係数を用いた予測

図 8　回帰結果のプロット
横軸はセタン価の真値，縦軸は PLS回帰によるセタン価の予
測値．青色はキャリブレーションの結果，オレンジ色はバリ
デーションの結果．

図 9　RMSEと決定係数の計算
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6　ま　と　め

本稿では Pythonを用いて PLS回帰の計算を行う方法
を紹介した．説明は必要最低限にとどめており，まずは
ここまでの技術をしっかりと修得してほしい．データの
前処理とモデルのチューニングは腕の見せ所であり，工
夫することでよりロバストな学習器を得ることができ
る．
学習器に入力する機器分析データや教師データは人が
測定することになるが，それらの誤差よりも計算による
推定値の誤差が小さくなることは原理的にあり得ない．
機器分析のプロは，サンプルの前処理，機器分析の最適
化，計算データの前処理，計算の最適化の四つのプロセ
スに精通している必要があり，分析技術だけでなく，計
算技術も鍛錬してほしい．
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