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摘　要：综述了近年来拉曼光谱技术在字迹和印文色料种类、文件形成时间、纸张种类、朱墨时

序和笔画交叉时序等文书鉴定中的应用研究进展，并展望了其发展方向（引用文献６４篇）。
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　　随着我国市场经济化进程的加快，单位、个人之

间的经济往来日益增多，涉及合同、票据、契约等文

件的真伪性鉴别的案件也日益凸显。法庭文书鉴定

（即文件检验）是一项识别文件真伪，澄清案件事实

的专门技术手段。在鉴定实践中，文检鉴定员通常

将文件中的字迹、印文、图像以及纸张等作为检验系

统的组成元素进行逐项和关联分析，依据同一认定

和种属鉴别的特征表现，判断文件是否存在变造或

伪造的事实。其中，利用种属鉴别手段对书写材料

成分的分析是现代仪器分析技术与文检技术相结合

的关键，也是鉴别可疑文件是否存在添改的有效途

径。国内外法庭科学学者已将荧光光谱法、紫外－可
见光谱法、红外光谱法、薄层色谱法、高效液相色谱
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法、气 相 色 谱 法 和 质 谱 法 等 用 于 实 际 案 件 分 析

中［１－２］，但是由于书写材料的种类繁多、成分复杂，各
种检验方法 都 有 其 局 限 性，因 此，寻 求 新 的 检 验 方

法、拓展检验思路是文检技术必然的选择。
拉曼光谱法利用分子内部各种简正振动频率及

有关振动能级的情况，鉴定分子中存在的官能团，与
红外光谱相结合可以更加全面地研究分子的振动状

态，提供更多的分子结构方面的信息［３－５］。相比传统

技术，拉曼光谱在２０世纪９０年代应用于法庭科学

鉴定中就以其具有无需制样、操作简便、快捷、所需

样本量少及无损检验等优点被广泛重视［６］。随着显

微拉曼技术、傅里叶拉曼光谱技术、共振增强拉曼光

谱技术和表面增强拉曼光谱技术的发展，采用先进

的滤光技术、ＣＣＤ技术和现代计算机技术的拉曼光

谱仪适用于检验痕量样品［７］，在某些文件物质材料

分析中易于直接获得大量有价值的信息，已被应用

于文件检验领域。现阶段，拉曼光谱技术在字迹、印
文色料 种 类 鉴 别，朱 墨 时 序 鉴 别，印 章 盖 印 时 间

鉴别、纸张 成 分 分 析 等 方 面 已 呈 现 出 较 多 的 研 究

成果。　
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１　字迹和印文色料种类鉴别

色料成分检验时，通常依据不同厂家、同一厂家

不同品牌或不同批号的色料所采用的原料来源和生

产工艺的不同，对色料成分的化学属性进行分析以

判断检材和样本中的色料成分是否一致。色料成分

的异同，通常能够反映出某一份文件的前后内容是

否为同一支笔书写、相隔数年的印文是否为同一种

色料盖印等，其直接表现出色料使用的时间连续性

特征，在某些案件中可以解决文件是否存在变造或

伪造等问题［８］。

１．１　圆珠笔油墨的种类鉴别

圆珠笔油墨是一种黏稠液体，其主要成分是染

料、树脂和溶剂。对圆珠笔油墨的种类进行鉴别和

区分的主要依据是圆珠笔油墨中的染料和溶剂的成

分和含量。

１９９４年，Ａｌｂｅｒｔ［９］首次报道 了 应 用 拉 曼 光 谱 法

对色料成分进行检验，经过对３种黑色和６种蓝色

圆珠笔油墨的测定，发现黑色的圆珠笔油墨用波长

５１４ｎｍ激光，蓝色的用波长６３２ｎｍ测定，其拉曼谱

带的频率、形状和相对强度等均有很好的重现性，具
有 油 墨 种 类 鉴 别 的 可 行 性。２０００ 年，Ｍｃｌａｙ－
ｂｏｕｒｎ［１０］在测定１２种 圆 珠 笔 油 墨 的 拉 曼 光 谱 的 过

程中，着重对激发光波长的选择进行了对比试验，发
现５１４ｎｍ激发光能量高、有共振拉曼效应、接近分

子振动 结 构、纸 张 干 扰 小、成 分 不 同 的 样 品 区 分

明显。

２０００年后出现 了 利 用 表 面 增 强 共 振 拉 曼 散 射

光谱（ＳＥＲＳ）分析黑色圆珠笔油墨的报道。Ｒｅｚａ［１１］

考察了油墨中的甲基紫共振增强现象，蓝色和黑色

圆珠笔油墨在波长６８５ｎｍ激发光下的拉曼效果明

显。表面增强共振拉曼散射光谱克服了普通拉曼光

谱受荧光背 景 的 困 扰，操 作 简 单、省 时，值 得 推 广。

Ｃｌａｙｂｏｕｒｎ等［１２］和 Ｒｅｚａｍ［１３］利 用 表 面 增 强 拉 曼 技

术消除 微 量 三 芳 甲 烷 类 染 料 谱 带 的 重 叠，在 波 长

６８５ｎｍ处激 发 测 定１３种 黑 色 和１３种 蓝 色 圆 珠 笔

油墨的光谱，并分别将其种类分成６类和８类，达到

了种类鉴别的目的。

２０世纪９０年 代 末，我 国 学 者 开 始 将 拉 曼 光 谱

法用于可疑文件及墨水的分析。２０００年，徐彻等［１４］

选择 Ｒｅｎｉｓｈａｗ　ＭＬＩ－２０００型 显 微 激 光 共 焦 拉 曼 光

谱仪，对黑色圆珠笔油墨种类鉴别进行初探，认为该

检测方法可靠、速度快、准确度高、谱图易辨认，特别

是具有检材需求量小、无须进行预处理、无损检材的

优点，在检案中具有很大的实用价值。陈宁等［１５］对

试验操作条件进行了探索，通过对共焦激光拉曼光

谱仪中的散焦照射与共焦照射两种方式的比较，指

出激光散焦技术能够增强黑色圆珠笔墨迹的拉曼信

号，有效区分不同品牌的墨迹种类。

１．２　签字笔墨水的种类鉴别

签字笔油墨主要由溶剂、表面活性剂、树脂和着

色剂等成分组成。随着时间的推移，纸张上字迹油

墨中的溶剂成分逐渐挥发，而树脂、着色剂等因较稳

定而存留。不同产地、不同牌号或同一牌号不同型

号的黑色签字笔油墨中加入的着色剂、表面活性剂

的种类可能不同，即使种类相同，配方比例也可能不

同，这些组分间的差异均会使其拉曼特征峰的数目、

峰位和峰高比等不同。
拉曼 光 谱 法 分 析 签 字 笔 墨 水 首 先 由 Ｗｈｉｔｅ和

Ａｎｄｅｒｍａｎｎ于２０００年提出［１６］，他们认为该方法 具

有无损检材的特点，是分析签字笔墨水较好的手段。

Ｊｏｎｅｓ等［１７］认为有些采用溶剂无法提取的签字笔墨

水，在 薄 层 色 谱（ＴＬＣ）和 红 外 衰 减 全 反 射 方 法

（ＩＲ－ＡＴＲ）不 能 检 测 的 情 况 下，利 用 表 面 增 强 共 振

拉曼光谱（ＳＥＲＲＳ）检测是一种无损可行的方法。

随着签字 笔 使 用 的 普 遍，其 品 牌、种 类 日 益 增

多。２００３年，Ｗｉｌｌｉａｍｓ［１８］选 取 欧 洲 市 场 上 的３３种

蓝色中性笔进行研究。根据显微镜下不同的形态特

征，将样品分为牛奶型、金属型和普通型３种，然后

使用滤光检验、拉曼光谱和扫描电镜综合检测，结果

发现拉曼光谱法和扫描电镜法对不同品牌以及同种

品牌不同型号的样品均有较强的区分能力，若将两

者联合使用，则 能 实 现 最 大 限 度 的 区 分。２００５年，

Ｗｉｌｌｉａｍｓ等［１９］报道 用 拉 曼 光 谱 法 对 欧 洲 当 时 流 行

的１２种用颜料为着色剂的蓝色签字笔墨水进行鉴

别，用５１４．５ｎｍ激光照射，可将其分为３类。之后

他们又对广泛使用的５５种蓝色签字笔墨水进行分

析，以α－铜酞菁、β－铜酞菁染料和ＰＶ－２３颜料作为标

准谱峰，使用波长５１４．５ｎｍ和８３０ｎｍ近红外二极

管激光进行测定，从而区分墨水种类。Ｍａｒｔｉｎ等［２０］

在全光谱范围内测定红、蓝两种中性签字笔墨水，结
果表明不同厂家生产的墨水之间的差别明显、同一

厂家生产的墨水具有一致性。

２０世纪９０年代初期签字笔进入 中 国 市 场［２４］。

王志国等［２１］采用的Ｓｐｅｃｔｒｕｍ　２０００Ｒ型傅里叶变换

近红外拉曼光谱仪对３６种不同品牌的签字笔进行
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检测。检测条 件 的 选 择 是 有 效 区 分 的 关 键。采 用

Ｎｄ：ＹＡＧ激 光 器，１　０６４ｎｍ 输 出 激 光 波 长，１０～
５０ｍＷ测 定 功 率，激 光 束 直 径 约１０μｍ 为 试 验 条

件，对签字笔墨进行区别的效果明显。史晓凡［２２］将

黑色签字笔油墨分为可溶和不可溶两大类，经过傅

里叶变换红外拉曼光谱分析，依据谱图中特征峰数

目的不同，将６３种可溶、５９种不可溶黑色签字笔油

墨分为七大类，进一步通过峰位和峰面积比或峰高

比作细小类别的区分。在影响因素的考察方面，唐

旭等［２３］采用Ｆｏｒａｍ　６８５－２文检专用拉曼文检仪，在

探讨拉曼峰的数量和峰位移差异的基础上，发现纸

张对签字笔黑墨水的拉曼光谱有一定的影响，只要

选择足够宽的笔道（让激光光斑全部落在字迹笔道

上），或 涂 抹 荧 光 抑 制 剂，就 可 以 减 弱 纸 张 因 素 的

影响。

１．３　钢笔墨水种类的鉴别

钢笔作为传统书写工具在我国具有悠久的应用

历史，按其组成可分为鞣酸铁型墨水、染料型和颜料

型墨水等［２４］。钢 笔 墨 水 的 种 类 鉴 别 不 仅 可 以 确 定

文件中的添改字迹，而且对历史文件的真伪具有鉴

别作用。

Ｌｅｅ等［２５］报 道 采 用 拉 曼 光 谱 法 分 析 羊 皮 纸 上

和存放多年的文件上没食子酸铁墨水字迹色痕。针

对墨水荧光影响因素，分别选用多种波段的激发光

进行测试，结果表明：采用波长５１４，６３３ｎｍ对很多

样品存在限制；用波长７８２ｎｍ激光激发，分析结果

较好；使用波长１　０６４ｎｍ　ＦＴ拉曼，因波长增加，荧

光强度减少，测定效果较好。同时证明自然老化和

降解墨水比新鲜墨水的荧光强度强，分辨率小，谱带

变宽，长波长荧光区谱带变弱。并将探索的优化条

件应用于实际案例分析中，结果显示：两个１９世纪

文件 上 的 字 迹 色 痕 的 拉 曼 光 谱 完 全 相 同。Ｗａｎｇ
等［２６］将拉曼 和ＦＴ－ＩＲ光 谱 方 法 联 用，通 过 效 果 对

比，可知两者联用可弥补各自的检测缺陷，提高墨水

种类无损鉴别的区分率。

国内学者对钢笔墨水的研究由来已久，有损的

化学分析是 传 统 的 检 验 手 段。徐 彻 等［２７］应 用 傅 里

叶变换拉曼光谱法对６种黑色墨水字迹色痕分析，

认为可以做到墨水种类无损鉴别，并对纸张类型对

测定结果的影响进行了考察。谭红琳等［２８－２９］以添加

剂中ＳＯ３２－ 的单齿硫酸根配位化合物振动频率为考

察对象，研究了市场上常见的４种型号的碳素墨水，

认为不同型号碳素墨水的拉曼光谱的峰位具有明显

差异、同一型号的不同批号也有区别。

１．４　喷墨打印墨水的种类鉴别

喷墨打印机是在２０世 纪７０年 代 末 出 现 的［２］，

它改变了传统针式打印机输出色彩单调的缺陷，将

用户带入了一个五彩斑斓的打印世界。喷墨打印墨

水分为水溶性和非水溶性（油性）两种。对喷墨打印

墨水中的着色剂和溶剂成分的分析，可以实现喷墨

打印墨水种类、生产厂家和生产批次的鉴定。

Ｍａｚｚｅｌａ［３０］应用显微拉曼光谱，在７８５ｎｍ激光

激发下，对彩色喷墨墨水中红色成分的分析效果显

著，同时指出此方法对其他颜色墨水的区别度不高。

Ｍａｒｔｉｎａ等［３１］研究了喷墨打印高仿真货币图文的特

征，对彩色图像中的青色、品红和黄色墨点进行显微

拉曼技术分析，其中黄色墨点显示为最有特色的拉

曼光谱，可以作为彩色打印伪造货币的识别依据，并
将此方 法 扩 大 到 一 般 文 件 彩 喷 打 印 的 伪 造 鉴 别。

Ｈｅｕｄｔ等［３２］则将拉曼光谱（Ｒａｍａｎ）、激光解吸质谱

（ＬＤ－ＭＳ）和 基 质 辅 助 激 光 解 吸 附 质 谱（ＭＡＬＤＩ－
ＭＳ）等３种方法联用鉴别彩色喷墨墨水的种类，并

以实际案例阐述多种方法相互印证的思路和方法。

王志国［３３］采用 拉 曼 光 谱 法 分 析 喷 墨 打 印 字 迹

色痕，初步探讨了其应用的可行性。王雅晨等［３４］采

用７８５ｎｍ激发波长，对４９种红色印文，９种彩色喷

墨打印和１３种彩色激光打印的红色墨迹材料进行

拉曼光谱表征，发现各种红色墨迹的拉曼光谱间均

存在差异，并可将３种墨迹材料分别进一步表征和

区 分。余 静 等［３５］采 用 ＮｉｏｃｅｌｔＡｌｍｅｇａ光 栅 型 显 微

激光拉曼光谱仪，将１２０份４个品牌不同型号、不同

批次喷墨打印机打印文件样品分为８类。拉曼光谱

法在喷墨打印墨水的鉴别方面显示其独特的优势和

显著的效果。

１．５　激光打印墨粉的种类鉴别

激光打印机所使用的墨粉是以树脂、染料、荷电

添加剂等成分为主要原料的高科技复合产物。不同

品牌、型号激光打印机墨粉配方存在差异，为拉曼光

谱检验激光打印墨粉提供了理论依据。
国外对该领域的研究比较缺乏。国内由于采用

激光打印机添加打印伪造文件的案例较多，学者普

遍关注。激光打印墨粉中被树脂包裹的碳成分的稳

定性是 影 响 拉 曼 谱 图 表 现 的 重 要 因 素。梁 鲁 宁

等［３６］采用拉曼光谱，对常见品牌和型号的打印机样

本进行初步比对分析，证明了拉曼光谱应用于检验

打印文件的 可 行 性。余 静 等［３７］采 用 显 微 激 光 拉 曼
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光谱法 对 喷 墨 打 印 机 打 印 文 件 进 行 无 损 检 验，将

６个品牌９２种型号激光打印机打印文件分为１４类。

王迪等［３８］采用 显 微 共 焦 激 光 拉 曼 光 谱 法 检 验 了 激

光打印的合同文书上的字迹墨粉，分析了各页文件

是否为同次 打 印。许 可 等［３９］以 硒 鼓 型 号 为 分 类 标

准，利 用 线 聚 焦 显 微 激 光 拉 曼 光 谱 法，根 据

１　３５０ｃｍ－１和１　６００ｃｍ－１峰 位 碳 元 素 的 特 征 峰，

１　０００ｃｍ－１峰 位 的 矿 物 质 填 料 碳 酸 钙 成 分，以 及

１　０１０～１　１５０ｃｍ－１平缓峰簇，将８个品牌的２５种打

印墨粉样品分为五大类。

１．６　印文色料种类鉴别

我国具有使用印章的传统习惯，使印泥（油）的

种类鉴别具有鲜明的中国特色。在司法鉴定中，对

印泥（油）种类鉴别的目的主要是基于可疑文件上盖

印的印文具有真实性的前提下，辨明印章是否存在

蘸取其他印文色料进行偷盖的事实。
日常使用的印泥（油）分为印泥、印油、原子印油

和水性渗透 印 油 等。籍 康 等［４０］利 用 共 焦 显 微 拉 曼

光谱技术，对不同品牌的印泥、印油和喷墨打印墨水

做了拉曼光谱图对比，依据印泥（油）中酯类物质的

１　２３５ｃｍ－１特征峰和彩色喷墨打印墨水中的醇类物

质１　０８６ｃｍ－１特征峰来区分印泥（油）与打印墨水的

种类。同时指出印泥、印油和打印墨水的拉曼光谱

都有各自的特征峰，利用这些特征峰可以辨别出印

泥、印油的品牌，从而判断印文是否为伪造。

２　文件形成时间检验

文件形成时间鉴别是国内外司法鉴定领域的难

点和热点［４１］。在文件形成过程中，随着时间轨迹的

推移将会引起物质空间分布的交叠和物质属性的变

化，而这种空间形态及属性本质的变化必然反映出

时间轨迹的推移。因此，利用技术手段对以文件为

载体的物质和痕迹的层次、关系和性状的分析、判断

与文件的时间属性探讨和研究是相互映射的。

２．１　圆珠笔油墨字迹形成时间检验

傅里叶变换拉曼光谱法是２０世纪９０年代发展

起来的新技术。１９８７年，Ｐｅｒｋｉｎ　Ｅｌｍｅｒ公司推出第

一 台 近 红 外 激 发 傅 里 叶 变 换 拉 曼 光 谱 仪，用

１　０６４ｎｍ的近红外激光照射样品，大大减弱了 荧 光

背景。１９９８年李红霞［４２］报道了采用傅里叶变换 显

微拉曼光谱 法 鉴 定 圆 珠 笔 字 迹 书 写 时 间 的 研 究 成

果。研究发现，在２　８９６～２　９０４ｃｍ－１及１　０９４ｃｍ－１

处的拉曼信 号 强 度 会 随 着 时 间 的 变 化 发 生 位 移 变

化，其 中２　８９６～２　９０４ｃｍ－１ 处 的－ＣＨ３ 谱 峰 与

３　２０６ｃｍ－１处的－ＯＨ谱峰的强度比与时间呈线性

关系，并得到了书写时间为１０～１４个月的线性关系

曲线。

２．２　签字笔墨水字迹形成时间检验

王志国等［４３］采 用 近 红 外 傅 里 叶 变 换 拉 曼 光 谱

法，考察了基体（书写所用的纸张）、湿度、样品的测

定功率以及书写时间对谱图的影响，尤其是书写时

间对测定结果的影响，在确定墨水相对书写时间问

题上具有重 要 意 义。籍 康 等［４４］对３种 品 牌 黑 色 签

字笔 时 间 样 本 做 了 ４ 年 的 跟 踪 测 试，提 出 了

１　５９２ｃｍ－１处的拉曼特征峰的相对强度随时间的越

久远而变大，可以作为判断书写时间的依据。柯惟

中等［４５］采用激光共焦显微拉曼谱，得到了签字笔中

１　５７５ｃｍ－１附近的石墨Ｅ２ｇ对称振动和１　３５５ｃｍ－１

附近的Ａ１ｇ对称振动，根据两者比值的差异得出签

字笔不同品牌的信息，并指出随着时间的延续，两者

峰强度的变化带有时间变化的信息，为书写时间鉴

定提供了新思路。

２．３　印章盖印时间

柯惟中 等［４６－４７］认 为 印 泥（油）中 油 性 成 分 的 存

在，给盖印时间的判断提供一定的基础，油料成分不

同，在相同波长的激光激发下可能产生不同的荧光

背景，反映各自的荧光特征，同时也造成拉曼谱线基

底的不同。随着时间的延长，油性成分易于挥发，而
固态材料则相对稳定，并逐渐地渗入纸张内，因而体

现在拉曼信号上，拉曼谱线的基底在有规律地变化，
拉曼特征峰相对变强，建立它们的按时间顺序的拉

曼光谱数据库，可以解决文件制成时间问题。

籍康等［４８］采用共焦显微拉曼光谱技术，以红外

激光７８５ｎｍ作 为 激 发 光 源，对 几 种 不 同 品 牌 的 印

泥、印油分别做了连续４年多的拉曼光谱图，建立了

形成时间的数据库。印泥、印油含酯类物质，在拉曼

光谱上都显示有１　２３５ｃｍ－１特征峰，而且此位置处

的拉曼特征峰的相对强度随时间的延长而变大，可

用待检材料的拉曼光谱数据与确切的不同时期的时

间样本数据进行比对，以判断出印泥和印油的相对

形成时间。

３　纸张种类的鉴别

纸张主体成分是纤维，而检验纸张中其它添加

成分是区 分 不 同 厂 家 配 方 的 关 键。区 分 纸 张 的 种

类、品牌、批次，能够对刑事案件中串并案件、缩小侦

·６５７１·



韩 伟等：拉曼光谱在司法文书鉴定中的应用

查范围等发挥关键作用。

ＦＴ－Ｒａｍａｎ光谱对 纸 张 配 方 的 分 析 效 果 明 显。

Ｃｏｎｅｒｓ和Ｂａｎｅｒｉｅｅ对不同木材纤维原料的纸浆、不

同制造阶段的纸浆木素以及纸张中的各种填料和助

剂进行了 区 分 研 究。李 宁 等［４９］运 用ＦＴ－Ｒａｍａｎ对

不同纸张中的填料、木素、硬木浆和软木浆在采用硫

酸盐和亚硫酸盐法制浆中产生的纤维素差别进行了

分析。Ｔｈｏｍａｓ等［５０］根据拉曼谱图分析纸张因素对

字迹色料的干扰效果，认为纸张中老化纤维的氧化

或辅料中的光亮剂可致使背景荧光强烈而掩盖了墨

水的光谱。对纸张制作技术的区域性判断分析中，

Ｍａｒｉｍａ等［５１］针对羊 皮 纸 制 造 程 序 中，西 部 惯 用 石

灰添加剂，东部使用酶处理技术，利用拉曼光谱无损

检 验 的 优 势 进 行 有 效 区 分。另 外，国 际 专 利

（ＷＯ０３０３６２７１）［５２］通过 扫 描 浆 样 或 纸 样，将 得 到 的

光谱与数据库中的拉曼光谱图谱进行比对，得到被

测组分或选定的某一组分或杂质的成分，根据分析

结果对造纸工艺进行调节控制和质量控制。
近年来，国内在纸张物证分析方面，主要集中于

案件中常见 纸 张 的 分 析。罗 仪 文 等［５３］采 用 显 微 激

光拉曼光谱法分别对直接蓝染料、直接黑染料和直

接红染料及其染色的棉、兰麻和粘胶纤维谱图易受

荧光干扰而进行测试条件探索，得到了染料及其染

色纤维拉曼 信 号 的 最 佳 效 果。王 琥 等［５４］采 用 表 面

增强显微激光拉曼技术，对市售的７种品牌复印纸

进行区分。王 志 国［３３］采 用 傅 里 叶 变 换 拉 曼 光 谱 技

术，根据填料吸收峰的不同将２３种品牌的静电复印

纸样品分为３大类，并以纤维素峰的相对峰强度比

的正态分布进一步区分细小类别。在对纸张的年代

鉴别方 面，胡 林 顺 等［５５］分 析 了１９２１年、１９３４年 和

２００１年等不同 年 代 纸 上 红 色 颜 料 的 显 微 激 光 拉 曼

光谱和荧光光谱，对不同年代纸张颜料的结构、光学

性能及其生产工艺的差异进行确认。

４　朱墨时序和笔画交叉时序检验

依据交叉部位特征，判断文件中黑色文字与红

色字迹形成时序（即朱墨时序）或不同笔画之间的形

成时序，也是文件检验领域的难点和热点之一。
拉曼光谱技术应用于交叉时序鉴别的探讨一直

持续不断，２００３年Ｓａｒａｈ等［５６］对拉曼技术作为一种

新的检测工具应用于交叉笔画判断的可行性进行了

理论分析。Ｂｅｒｘ［５７］提 出 拉 曼 扫 描 技 术 所 提 供 的 表

面轮廓信息 是 考 察 时 序 指 标 的 一 个 很 有 前 途 的 技

术。Ｇｉｌｅｓ等［５８］则在试验基础上初步探讨了相关的

可行性操作。光学显微镜检验是时序鉴别的常规方

法［５９］，Ｇａｒｙ等［６０］综合利用视频显微镜、红外光谱及

显微拉曼进行系统鉴定，并编撰用户手册，指导检验

人员按照正确的步骤分层次检验。Ｒａｚａ等［６１］研究

指出拉曼扫描可以用于圆珠笔油墨（红色、黑色），铅
笔和激光打印机墨粉与蓝色印油的形成时序判别，

但无法解决蓝色圆珠笔和各种颜色签字笔与蓝色印

油的时序鉴别。
由于印章使用习惯的不同，国外更多地关注不

同笔画交叉时序的判断分析，较少涉及对朱墨时序

的鉴别。连园 园 等［６２］利 用 拉 曼 光 谱 阵 列 面 扫 描 成

像技术判断蓝色签字笔字迹与印油（泥）印文先后顺

序，优选了检验条件。检验中对拉曼光谱图集进行

图像拟合，显示不同物质分布的伪彩色图像，根据手

写字迹笔画边缘是否整齐连续来判断两种色料的先

后顺序，先写字后盖章的书写字迹笔画边缘出现弯

曲不连续等特征，先盖章后写字的书写字迹笔画边

缘较整齐。该项技术对同色异谱黑色圆珠笔油墨书

写的交叉笔画同样适用，成像图谱笔道中断的特征

表现是时序 鉴 别 的 重 要 特 征。林 海 波 等［６３］探 讨 了

签字笔的６８０ｃｍ－１特征峰和印泥的１　３６２ｃｍ－１特

征峰的相对强弱，利用共焦显微拉曼光谱纵向扫描

采样技术，在交叉部位纵向上获取笔迹和印泥的空

间位置信息，以此判断朱墨时序。

５　展望

拉曼光谱技术为法庭科学中墨迹、印油、纸张等

物证的鉴定提供了快速、便捷、无损的检测方法，并

产生了由静态分析向动态分析、形态学研究到成分

分析的质的飞跃，新的拉曼光谱成像技术打开了文

件物质成分分析的大门。
目前，拉曼 仪 器 的 体 积 和 质 量 比 较 大，不 易 携

带，仅能满足实验室检验需求，并不适合现场快速检

验。随着同步辐射显微红外光谱技术［６４］、表面辅助

基质拉曼光谱技术的运用，测试速度和分析灵敏度

都有了提高，研发便携式小型仪器以及实现价格的

平民化等都是拉曼技术的发展趋势。
拉曼光谱数据解析缺乏标准数据库是制约物证

分析的瓶颈。对特定物质油墨、印泥（油）和墨粉等

成分信息的分析，是解决文书鉴定中文件制成时间、
朱墨时序难题的关键。基于人工智能或神经网络的

智能算法对于数据库的信息化建设和快速识别，已
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在医学、生物学中显现潜力，物证鉴别技术的跨专业

借鉴是拉曼技术应用的发展方向。
拉曼成像技术主要应用于笔画交叉和朱墨时序

的鉴别中。目前的成像技术在文书鉴定技术中的研

究和应用开发还只是在摸索阶段，其成像效果实质

上还只是二维平面内分子分布图像，成像过程会受

到待测物成分间相互渗透、交叠化抑制现象，而产生

层次化效率低，空间分辨率和准确性差等消极结果。
在无损检材的情况下实现微量物质的定位和成分分

析，呈现各种成分的空间分布信息，是未来文书鉴定

应用拉曼光谱技术亟待解决的难题。

参考文献：

［１］　刘文，贾玉文，邹 明 理．中 国 刑 事 科 学 技 术 大 全 文 件 检

验［Ｍ］．北京：中 国 人 民 公 安 大 学 出 版 社，２００２：１２４５－
１２４２．

［２］　王彦吉，王景翰．字 迹 色 痕 分 析 与 书 写 时 间 鉴 定［Ｍ］．
北京：中国人民公安大学出版社，２０１０：５０－８１．

［３］　朱 自 莹，顾 仁 敖，陆 天 虹．拉 曼 光 谱 在 化 学 中 的 应 用

［Ｍ］．沈阳：东北大学出版社，１９９８：５－１５．
［４］　潘家 来．激 光 拉 曼 光 谱 在 有 机 化 学 上 的 应 用［Ｍ］．北

京：化学工业出版社，１９８６：１２－２５．
［５］　柯以侃，董慧 茹．分 析 化 学 手 册（第 三 分 册）：光 谱 分 析

［Ｍ］．北京：化学工业出版社，１９９８：１１２０－１１８３．
［６］　张鹏翔，赵金涛，杨延 勇．光 散 射 学 报［Ｊ］，１９９８，１０（３／

４）：２００－２０３．
［７］　杨序纲，吴琪琳．拉曼光谱的分析与应用［Ｍ］．北京：国

防工业出版社，２００８：３７－３８．
［８］　ＲＩＮＡ　Ｇ，ＪＯＨＮ　Ｒ　Ｌ，ＭＡＲＣＯ　Ｌ，ｅｔ　ａｌ．Ａｍｅｒｉｃａｎ　Ａ－

ｃａｄｅｍｙ　ｏｆ　Ｆｏｒｅｎｓｉｃ　Ｓｃｉｅｎｃｅｓ［Ｊ］，２００８，１４：１０－１１．
［９］　ＡＬＢＥＲＴ　Ｈ　Ｋ．Ｊｏｕｒｎａｌ　ｏｆ　Ｆｏｒｅｎｓｉｃ　Ｓｃｉｅｎｃｅｓ［Ｊ］，

１９９４，３９（２）：１１２－１１５．
［１０］　ＭＣＬＡＹＢＯＵＲＮ　Ｍ．Ｓｃｉｅｎｃｅ　＆Ｊｕｓｔｉｃｅ［Ｊ］，２０００，４０

（４）：２６１－２７１．
［１１］　ＲＥＺＡ　Ｍ　Ａ．Ａｎａｌｙｓｔ［Ｊ］，２００１，１２６（８）：１４１８－１４２２．
［１２］　ＣＬＡＹＢＯＵＲＮ　Ｍ，ＡＮＳＥＬＬ　Ｍ．Ｆｏｒｅｎｓｉｃ　Ｓｃｉｅｎｃｅ　Ｉｎ－

ｔｅｒｎａｔｉｏｎａｌ［Ｊ］，２００６，１５８：１６４－１７２．
［１３］　ＲＥＺＡＭ　Ｓ．ＰＥＡＦＳ［Ｊ］，２０１３，１３（６）：１２－１６．
［１４］　徐彻，汤 纯，杨 延 勇．法 医 学 杂 志［Ｊ］，２０００，１６（４）：

２４４－２４５．
［１５］　陈宁，张卫红，张晓霞，等．中国人民公安大学学报：自

然科学版［Ｊ］，２０１１，６９（３）：１０－１２．
［１６］　ＷＨＩＴＥ　Ｐ　Ｃ．Ｓｃｉｅｎｃｅ　＆Ｊｕｓｔｉｃｅ［Ｊ］，２０００，４０：１１３－

１１９．
［１７］　ＪＯＮＥＳ　ＡＬＬＩＳＯＮ　Ｅ　Ｗ，ＲＯＳＡＬＩＮＤ．ＰＥＡＦＳ［Ｊ］，

２００３，１３６（１）：１２２－１２６．
［１８］　ＷＩＬＬＩＡＭＳ　Ｄ　Ｍ，ＰＡＴＲＩＣＫ　Ｂ．Ｆｏｒｅｎｓｉｃ　Ｓｃｉｅｎｃｅ

Ｉｎｔｅｒｎａｔｉｏｎａｌ［Ｊ］，２００５，１５２：２４１－２４７．
［１９］　ＷＩＬＬＩＡＭＳ　Ｄ　Ｍ．Ｆｏｒｅｎｓｉｃ　Ｓｃｉｅｎｃｅ　Ｉｎｔｅｒｎａｔｉｏｎａｌ［Ｊ］，

２００５，１５２：２４１－２４７．
［２０］　ＭＡＲＴＩＮ　Ｐ，ＬＹＴＥＲ．Ｅｘａｍｉｎａｔｉｏｎ　ｏｆ　ｇｅｌ　ｐｅｎ　ｉｎｋｓ

ｂｙ　ｍｉｃｒｏｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙ［Ｃ］． Ａｔｌａｎｔａ：Ｃｈａｒｌｅｓ　Ｃ

Ｔｈｏｍａｓ　Ｐｒｅｓｓ，２０１４：７８７－７９１．
［２１］　王 志 国，孙 素 琴，周 群，等．光 谱 学 与 光 谱 分 析［Ｊ］，

２００４（２）：４５－４７．
［２２］　史 晓 凡．理 化 检 验－化 学 分 册［Ｊ］，２００９，４５（４）：３９４－

３９７．
［２３］　唐旭，彭迪．分析试验室［Ｊ］，２００９，２８（增）：１０１－１０２．
［２４］　董川，温建辉，双 少 敏．墨 水 化 学 原 理 及 应 用［Ｍ］．北

京：科学出版社，２００７：２０－５２．
［２５］　ＬＥＥ　Ａ　Ｓ，ＰＥＴＥＲ　Ｊ，ＭＡＬＯＮ，ｅｔ　ａｌ．Ｖｉｂｒａｔｉｏｎａｌ

Ｓｐｅｃｔｒｏｄｃｏｐｙ［Ｊ］，２００６，１４１（２）：７０－１７５．
［２６］　ＷＡＮＧ　Ｘ　Ｆ，ＹＵ　Ｊ，ＺＨＡＮＧ　Ａ　Ｌ，ｅｔ　ａｌ．Ｓｐｅｃｔｒｏ－

ｃｈｉｍｉｃａ　Ａｃｔａ　Ｐａｒｔ　Ａ：Ｍｏｌｅｃｕｌａｒ　ａｎｄ　Ｂｉｏｍｏｌｅｃｕｌａｒ

Ｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ［Ｊ］，２０１２，９７（１）：１４－１９．
［２７］　徐彻，汤纯．法医学杂志［Ｊ］，１９９８，４（３）：１４６－１４８．
［２８］　谭红琳，张鹏祥，刘勇．光 谱 学 与 光 谱 分 析［Ｊ］，１９９９，

１９（５）：４５－４９．
［２９］　谭红琳，张鹏祥．云南大学学报［Ｊ］，１９９８，２０：１５－１９．
［３０］　ＭＡＺＺＥＬＡ　Ｗ　Ｄ，ＭＡＴＨＩＥＵ　Ａ，ＢＵＺＺＩＮＩ　Ｐ．Ａ－

ｍｅｒｉｃａｎ　Ｓｏｃｉｅｔｙ　Ｑｕｅｓｔｉｏｎｅｄ　Ｄｏｃｕｍｅｎｔ　Ｅｘａｍｉｎｅｒ［Ｊ］，

２００６，９（１）：１－８．
［３１］　ＭＡＲＴＩＮＡ　Ｓ，ＡＮＤＲＥＪＡ　Ｇ，ＩＧＯＲ　Ｚ．Ｆｏｒｅｎｓｉｃ　Ｓｃｉ－

ｅｎｃｅ　Ｉｎｔｅｒｎａｔｉｏｎａｌ［Ｊ］，２０１２，２２３（１／３）：３１４－３２０．
［３２］　ＨＥＵＤＴ　Ｌ，ＤＥＬＰＨＩＮＥ　Ｄ，ＴＹＬＥＲ　Ａ　Ｚ，ｅｔ　ａｌ．Ｆｏ－

ｒｅｎｓｉｃ　Ｓｃｉｅｎｃｅ　Ｉｎｔｅｒｎａｔｉｏｎａｌ［Ｊ］，２０１２，２１９（１／３）：６４－
７５．

［３３］　王 志 国．中 国 人 民 公 安 大 学 学 报：自 然 科 学 版［Ｊ］，

２００１（２）：５－７．
［３４］　雅晨，徐彻，杨旭，等．中 国 司 法 鉴 定［Ｊ］，２０１４，７（６）：

２６－３０．
［３５］　余静，张云．光谱学与光谱分析［Ｊ］，２００６，２６（７）：２１１－

２１２．
［３６］　梁鲁 宁，杨 爱 东，林 雷 祥．光 散 射 学 报［Ｊ］，２００３，１５

（２）：９２－９４．
［３７］　余 静，王 香 凤，张 爱 兰，等．光 谱 学 与 光 谱 分 析［Ｊ］，

２００８，２８（１０）：２５７－２５８．
［３８］　王迪，张 晓 霞，贾 晓 光．政 法 学 刊［Ｊ］，２０１０，２７（３）：

１２６－１２７．．
［３９］　许可，梁 鲁 宁，连 园 园．中 国 司 法 鉴 定［Ｊ］，２０１１，５５

（２）：２２－３０．
［４０］　籍康，赵杰，高蓉，等．南京师大学报：自然科学版［Ｊ］，

２００９，３２（３）：５６－６０．
［４１］　王彦吉，王景翰．字迹色痕分析与书写时间鉴定［Ｍ］．

北京：中国人民公安大学出版社，２０１０：１－５．
·８５７１·



韩 伟等：拉曼光谱在司法文书鉴定中的应用

［４２］　李红霞．应用拉曼 光 谱 鉴 别 墨 水 书 写 时 间［Ｃ］／／中 国

刑科协第二届学术 研 讨 会 论 文 集．北 京：中 国 人 民 公

安大学出版社，１９９８：７２－７６．
［４３］　王 志 国，孙 素 琴，周 群，等．光 谱 学 与 光 谱 分 析［Ｊ］，

２００１，２１（６）：７９４－７９７．
［４４］　籍康，赵杰．南京师 大 学 报：自 然 科 学 版［Ｊ］，２０１０，３３

（４）：６８－７１．
［４５］　柯惟中，衡航．光散射学报［Ｊ］，２００８，２０（２）：１３６－１４１．
［４６］　衡航，柯惟中，籍康．光学技术［Ｊ］，２００７（５）：４５６－４５８．
［４７］　柯惟中，衡航．光散射学报［Ｊ］，２００８，２０（２）：１３６－１４１．
［４８］　籍康，赵杰．南京师 大 学 报：自 然 科 学 版［Ｊ］，２０１２，３５

（１）：５０－５３．
［４９］　李宁，蔡昌明，陈坚．刑事技术［Ｊ］，２０１１（增）：３５－３６．
［５０］　ＴＨＯＭＡＳ　Ｊ　Ｊ，ＭＡＲＣＯ　Ｌ，ＷＡＮＧ　Ｐ．Ｄｅｆｅｎｓｅ　ａｎｄ

Ｈｏｍｅｌａｎｄ　Ｓｅｃｕｒｉｔｙ［Ｊ］，２０１０（９）：２０－２５．
［５１］　ＭＡＲＩＮＡ　Ｂ，ＭＩＣＨＥＬＡ　Ｍ，ＧＩＯＶＡＮＮＡ　Ｐ，ｅｔ　ａｌ．

Ｖｉｂｒａｔｉｏｎａｌ　Ｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ［Ｊ］，２０１１，５５（２）：２６７－２７２．
［５２］　范景阳．专利概览［Ｊ］．国际造纸，２００３（４）：６９－６９．
［５３］　罗仪文，孙其然，奚 建 华．中 国 司 法 鉴 定［Ｊ］，２０１２，６５

（２）：２８－３３．
［５４］　王琥，郭洪玲．刑事技术［Ｊ］，２０１１（增）：３５－３６．
［５５］　胡林 顺，曾 庆 光，张 国 雄．光 散 射 学 报［Ｊ］，２０１０，２２

（１）：８６－８９．

［５６］　ＳＡＲＡＨ　Ｓ，ＤＡＮＩＬＯ　Ｂ，ＬＯＴＴＩＣＩ，ｅｔ　ａｌ．Ｅｘａｍｉｎａ－
ｔｉｏｎ　ｏｆ　ｌｉｎｅ　ｃｒｏｓｓｉｎｇｓ　ｂｙ　ｍｉｃｒｏ－Ｒａｍａｎ　ｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ
［Ｊ］．ＰＥＡＦＳ，２００３，１３６（１）：４７５－４８０．

［５７］　ＢＥＲＸ　Ｖ．Ｔｈｅ　ａｐｐｌｉｃａｔｉｏｎ　ｏｆ　３Ｄ－ｐｒｏｆｉｌｏｍｅｔｒｙ　ｉｎ　ｔｈｅ

ａｎａｌｙｓｉｓ　ｏｆ　ｔｈｅ“Ｃｒｏｓｓｉｎｇ　Ｌｉｎｅｓ”ｐｒｏｂｌｅｍ　ｗｉｔｈｉｎ　ｄｏｃｕ－
ｍｅｎｔ　ｅｘａｍｉｎａｔｉｏｎ［Ｃ］．ＰＡ６０．Ａｔｌａｎｔａ：Ｃｈａｒｌｅｓ　Ｃ．

Ｔｈｏｍａｓ　Ｐｒｅｓｓ，２０１３：７１７－７１９．
［５８］　ＧＩＬＥＳ　Ｂ　Ａ，ＧＩＬＥＳ，ＡＵＤＲＥＹ．ＰＥＡＦＳ［Ｊ］，２００３，

１３６（１）：１２１４－１２１６．
［５９］　ＢＥＲＸ　Ｖ，ＫＩＮＤＥＲ　Ｄ，ＬＩＮＥ　Ｊ．ＰＥＡＦＳ［Ｊ］，２００３，

１３６（１）：１２２４－１２２６．
［６０］　ＧＡＲＹ　Ｈ　Ｎ，ＥＬＩＺＡＢＥＴＨ　Ｐ，ＬＯＧＡＮ　Ｂ．Ｓｔｕｄｉｅｓ　ｉｎ

ｉｎｋ　ａｎａｌｙｓｉｓ　ａｎｄ　ｌｉｎｅ　ｃｒｏｓｓｉｎｇ［Ｃ］．ＡＡＦＳ．ＵＫ：Ｕｎｉ－
ｖｅｒｓｉｔｙ　ｏｆ　Ｓｔｒａｔｈｃｌｙｄｅ　Ｐｒｅｓｓ，２０１２：１０２１－１０２３．

［６１］　ＲＡＺＡ　Ａ，ＳＡＨＡ　Ｂ．Ｓｃｉｅｎｃｅ　＆Ｊｕｓｔｉｃｅ［Ｊ］，２０１２，２２：

１８－２２．
［６２］　连园 园，梁 鲁 宁，黄 建 同，等．光 散 射 学 报［Ｊ］，２０１２

（３）：７５－８５．
［６３］　林 海 波，徐 晓 轩，王 斌，等．光 谱 学 与 光 谱 分 析［Ｊ］，

２００５，２５（１）：５１－５３．
［６４］　ＩＦＡ　Ｄ　Ｒ，ＪＡＣＫＳＯＮ　Ａ　Ｕ，ＣＯＯＫＳ　Ｒ　Ｇ，ｅｔ　ａｌ．Ａｎａｌ

Ｂｉｏ　Ａｎａｌ　Ｃｈｅｍ［Ｊ］，２００９，３９４：１９９５－２００８．

·９５７１·


