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基于支持向量机建模的重质矿物油光谱模式识别
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摘要 重质矿物油的检验分析在交通肇事案件处理过程中具有重要作用。为了实现对重质矿物油种类的准确区

分,本文采集了汽机油、柴机油、润滑脂、齿轮油和液压油5种重质矿物油共计120份样本的红外光谱和拉曼光谱

数据,结合光谱融合的相关方法,建立了基于支持向量机(SVM)的重质矿物油分类判别模型。实验结果表明:使用

单一光谱数据进行建模分类的准确率较低;对初级光谱融合数据进行建模分析时,5种重质矿物油的分类识别准确

率稍高于前者,最高可达75%;使用中级光谱融合数据结合主成分分析建模能够实现5种重质矿物油的完全区分,

在26维矩阵上特征提取得最好,分类识别率为100%。使用光谱数据融合结合SVM建模分析,能够实现重质矿物

油的完全区分,该方法提高了检验鉴定效率,能够满足公安机关提出的快速、准确的检验要求,为基层民警处理相

关案件提供了理论支撑和方法参考。
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Abstract The
 

inspection
 

and
 

analysis
 

of
 

heavy
 

mineral
 

oil
 

plays
 

an
 

important
 

role
 

in
 

dealing
 

with
 

traffic-accident
 

cases 
 

In
 

order
 

to
 

obtain
 

accurate
 

classifications
 

of
 

heavy
 

mineral
 

oils 
 

we
 

collected
 

infrared
 

and
 

Raman
 

spectral
 

data
 

for
 

120
 

samples
 

of
 

five
 

kinds
 

of
 

heavy
 

mineral
 

oils 
 

including
 

gasoline
 

engine
 

oil 
 

diesel
 

engine
 

oil 
 

grease 
 

gear
 

oil 
 

and
 

hydraulic
 

oil 
 

We
 

established
 

a
 

classification
 

and
 

discrimination
 

model
 

for
 

heavy
 

mineral
 

oil
 

by
 

using
 

a
 

support
 

vector
 

machine
 

 SVM 
 

combined
 

with
 

a
 

spectral-fusion
 

method 
 

The
 

results
 

showed
 

the
 

accuracy
 

of
 

modeling
 

classification
 

using
 

single-spectrum
 

data
 

to
 

be
 

rather
 

low 
 

When
 

we
 

modeled
 

and
 

analyzed
 

the
 

data
 

obtained
 

from
 

primary
 

spectral
 

fusion 
 

the
 

classification
 

and
 

recognition
 

rates
 

for
 

the
 

five
 

heavy
 

mineral
 

oils
 

were
 

slightly
 

better 
 

with
 

an
 

accuracy
 

up
 

to
 

75% 
 

However 
 

modeling
 

that
 

used
 

data
 

from
 

intermediate
 

spectral
 

fusion
 

combined
 

with
 

principal
 

component
 

analysis
 

achieved
 

complete
 

differentiation
 

among
 

the
 

five
 

heavy
 

mineral
 

oils 
 

with
 

feature
 

extraction
 

from
 

the
 

26-dimensional
 

matrix
 

being
 

the
 

best 
 

with
 

an
 

accuracy
 

up
 

to
 

100% 
 

In
 

summary 
 

spectral-
fusion

 

data
 

combined
 

with
 

SVM
 

modeling
 

analysis
 

can
 

achieve
 

complete
 

separation
 

among
 

heavy
 

mineral
 

oils 
 

The
 

method
 

improves
 

the
 

efficiency
 

of
 

inspection
 

and
 

identification 
 

which
 

fulfills
 

the
 

goal
 

of
 

rapid
 

and
 

accurate
 

inspection
 

for
 

frontline
 

law-enforcement
 

personnel 
 

It
 

also
 

provides
 

theoretical
 

support
 

and
 

a
 

reference
 

method
 

for
 

relevant
 

cases 
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1 引  言

重质矿物油是交通肇事案件现场遗留的一种常

见微量物证,对其进行检验分析可在一定程度上为

嫌疑车辆的认定提供侦察方向和摸排线索,在案件

处理过程中往往可以起到关键作用。然而,目前针

对重质矿物油的研究主要集中在环境和食品安全等

领域[1-2],在法庭科学领域的相关成果较少。张振

宇等[3]采 用 固 相 微 萃 取-气 质 联 用(SPME-GC/

MS)方法对火灾现场润滑油的燃烧残留物进行了

检验,结果表明,该方法能够对润滑油的种类和成

分进行认定;张永国等[4]采用气相色谱-质谱联用

(GC/MS)方法对4种航空发动机润滑油进行了检

验分析,分析结果为控制润滑油的高温氧化提供

了科学依据;Eschner等[5]采用 GC/MS方法对矿

物油样本进行了分析,实现了全面的2D表征。虽

然采用GC/MS技术检验矿物油的方法具有灵敏

度高、选择性好的优点,能够实现样本之间细微差

别的准确区分,但由于公安工作具有一定的特殊

性,此类方法有时难以应用于公安实战。首先,复
杂的前处理过程和较长的分析时间无法满足快速

办案的要求;其次,大型仪器设备无法应用于现场

检材的快速筛查,在一定程度上影响了办案的进

度和效率;最后,上述方法会对样本造成不可逆的

损坏,不利于证据的保存和后续检验,破坏了证据

链的完整性。
光谱技术在法庭科学领域有着其他技术所不具

备的特殊优势,其以无损检验的特性被广泛用来对

案件中的检材进行分析。光谱数据融合技术可以整

合多类光谱的有效信息,克服单一光谱的信息缺陷,
实现不同光谱数据间的优势互补,从而提高检验效

率[6]。光谱数据融合技术可分为初级、中级和高级

三个层次,其中:初级光谱数据融合是指将多种光谱

的原始数据进行简单叠加,形成更加丰富的数据集;
中级光谱融合是指将多种光谱数据的特征变量进行

叠加和整合,挖掘关键信息,以精简数据集;高级光

谱融合是指整合多种数据模型,以获取最佳结果。
一般来说,通过初级和中级光谱数据融合得到的

分析结果基本能够满足研究的需要,因此高级光

谱数据融合技术在目前的相关研究中较少得到使

用[7-8]。
本文首先采集并分析了5种重质矿物油共计

120份样本的红外光谱和拉曼光谱数据,然后借助

光谱 融 合 的 相 关 方 法,建 立 了 基 于 支 持 向 量 机

(SVM)的重质矿物油分类判别模型,该模型可实现

5种重质矿物油的完全区分。与GC/MS等方法相

比,本文方法具有成本低、污染小、迅速准确、不破坏

样本、分类结果可视化等优点,能够满足公安机关办

理案件的实际需要。

2 实  验

2.1 样本与仪器

样本:不同品牌不同种类的重质矿物油样品共

120份,其中包含60份汽机油样品、33份柴机油样

品、12份润滑脂样品、9份齿轮油样品和6份液压油

样品。
仪器:Nicolet

 

5700型衰减全反射-傅里叶变换

红外光谱仪和傅里叶变换拉曼光谱仪。
采用商业数学软件 MATLAB

 

R2014a进行数

据的预处理、降维以及建模分析。

2.2 实验方法

分别采集120份重质矿物油样本的傅里叶变换

红外光谱和拉曼光谱,两种光谱的采集范围分别为

4000~400
 

cm-1 和
 

3700~100
 

cm-1。扫描次数为
 

64次,分辨率为4
 

cm-1。每个样本连续进行3次光

谱曲线的采集,采用3次光谱数据的平均值作为后

续分析的实验样本[9-11]。

2.3 数据预处理方法

对采集后的光谱进行自动基线校正(automatic
 

baseline
 

correction)[12]、纵 坐 标 归 一 化 (ordinate
 

normalization)[13]、标准正态变换(standard
 

normal
 

variate,
 

SNV)[14]、多 元 散 射 校 正(multiplicative
 

scatter
 

correction)[15]和S-G平滑滤波[16-17]等预处

理,将光谱数据转化为数值数据,然后采用Z-score
方法[18]进行标准化处理。

2.4 多元建模分析

SVM是一种二值分类数学模型,该模型被定义

为特征空间上的间隔最大的线性分类器。SVM 就

是在多维数据空间中构建一个超平面对两类数据进

行区分,最终将两类数据的区分转化成为一个凸二

次规划问题的求解[19-21]。

SVM算法最初是为二值分类问题设计的,无法

直接用于区分多类数据。当进行多分类任务时,需
要构建合适的多类分类器。目前解决此类问题的办

法就是对数据进行拆分,将多分类任务拆分成单独

的二分类任务,对每个二分类器的预测结果进行集

成,以获得最终的多分类结果。常见的拆分策略有

一对一法(OVO
 

SVMs)、一对多法(OVR
 

SVMs)和
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多对多法(MVM
 

SVMs)。下面以一对多法为例进

行介绍。
对于n 类数据中的某一类,将其视作+1类,而

其余n-1类的所有样本均视作-1类。构建一个

binary
 

SVM模型,用该模型将第i类和其余n-1
类分开,分开的过程就是求解二次规划问题。超平

面可表示为如下集合 x|wTx+b=0  ,该问题即可

转化为求解最优的权重向量w 和偏置量b,使该平

面离样本点的距离最大,数学表达式为

min
wi,bi,ξ

i

1
2
(wi)Twi+C∑

N

t=1
ζi,

s.t.(wi)Tφ(xt)+bi ≥1-ζi
t,

 

if
 

yt=i,
(wi)Tφ(xt)+bi ≤-1+ζi

t,
 

if
 

yt ≠i,

ζi
t ≥0, (1)

式中:ζi 为引入的松弛变量;ζi
t 为训练样本的松弛

变量;C 为惩罚系数;N 为变量的总数;φ 为输入空

间到特征空间的非线性映射;xt 为训练样本的空间

坐标;yt∈{+1,-1};下标t表示样本的索引;上标

i∈{1,…,n}。共需n 个binary
 

SNM 来求解n 个

包含有N 个变量的二次规划问题,其中第i类的决

策函数为

di
new=(wi)Tφ(xnew)+bi=

∑
N

t=1
ytαi

txt  Txnew+bi, (2)

式中:αi
t 为拉格朗日乘子;xnew 为测试集中未知样

本的空间坐标。
在测试阶段,对于xnew,n 个决策函数共有n 个

输出,选择使(2)式最大的类i作为xnew 的预测,亦
即采用(3)式所示的决策函数对其进行分类。

f(x)=arg
 

max
i∈{1,…,n}

(wi)Tφ(xnew)+bi  =

arg
 

max
i∈{1,…,n}

∑
N

t=1
ytαi

txt  Txnew+bi  , (3)

若xnew 位于i类区域,则di
new 最大,xnew 就被预测

为i类。
本实验采用SVM 进行数据建模。在预实验

过程中比较了4种核函数(线性核函数、多项式核

函数、Sigmoid核函数以及径向基核函数)下重质

矿物油样本的分类识别准确率,结果发现选择径

向基函数(RBF)作为核函数时的效果较好,分类识

别准确率较高,故本文选择径向基函数作为SVM
模型的核函数,其余参数采用 MATLAB系统的默

认值(规范化参数为10,回归精确度为0.1,惩罚

系数C 和RBF伽马值均为0.1)。径向基核函数

的表达式为

φ X -Xc  =exp
- X -Xc

2

2σ2  
 

, (4)

式中:Xc 为核函数中心;σ为函数的宽度参数,控制

着函数的径向作用范围。若X 和Xc 很相近,则核

函数值为1;若X 和Xc 相差较大,则核函数值约为

0。该函数也被称为高斯函数。

3 结果及分析

3.1 各组分样本的红外光谱和拉曼光谱分析

借助衰减全反射-傅里叶变换红外光谱仪和拉

曼光谱仪分别采集包括汽机油、柴机油、润滑脂、齿
轮油和液压油在内的120份重质矿物油样本的红外

光谱和拉曼光谱。不同种类重质矿物油部分样本的

红外光谱和拉曼光谱分别如图1和图2所示。

图1 部分样本的红外光谱

Fig 
 

1 Infrared
 

spectra
 

of
 

some
 

samples

图2 部分样本的拉曼光谱

Fig 
 

2 Raman
 

spectra
 

of
 

some
 

samples

由图1可知:各样本红外光谱中的峰形、峰的走

向及出峰位置基本一致,在波数为2900
 

cm-1 处均

有一双峰,在波数为1450
 

cm-1 和1380
 

cm-1 处均

有一峰;个别峰的个数和相对峰高有所区别,如部分

样本在波数为1750
 

cm-1 和1590
 

cm-1 处有一窄

峰,部分样本则没有;在波数为400~1300
 

cm-1 的

光谱“指纹区”,各样本的峰形变化较大,有助于区分

不同重质矿物油样本结构上的微小差异。
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由图2可以看出,各样本在波数为2900
 

cm-1

处均有一宽峰,在波数为1380
 

cm-1 处有一左高右

低的双峰,在波数为1450
 

cm-1 处均有一明显的窄

峰,在波数为2600
 

cm-1 处的相对峰高有所区别。
通过观察谱图结构可知,各样本的谱图结构具有高

度相似性,仅仅依靠谱图特征对重质矿物油种类进

行区分的难度较大。因此,本研究借助化学计量学

的相关知识对120份重质矿物油样本开展分类工

作,以达到快速、准确区分重质矿物油的目的。

3.2 基于红外光谱及拉曼光谱的SVM 模型分类

识别结果

采用SVM建模方法分别对全部重质矿物油样

本的红外光谱数据和拉曼光谱数据建立分类模型,
所用时间分别为1

 

min
 

40
 

s和1
 

min
 

35
 

s。两类光

谱数据模型下5种重质矿物油的分类识别准确率如

图3所示。

图3 5种重质矿物油在两类光谱数据模型下的分类识别准确率

Fig 
 

3 Classification
 

accuracy
 

of
 

five
 

kinds
 

of
 

heavy
 

mineral
 

oils
 

under
 

two
 

types
 

of
 

spectral
 

data
 

models

  由图3相关数据可知:利用红外光谱数据和拉

曼光谱数据进行SVM 建模,两者的总体分类识别

准 确 率 较 低 且 数 值 相 近,分 别 为 67.50% 和

65.50%;红外光谱数据模型对汽机油和柴机油的分

类识别准确率高于拉曼光谱数据模型,但对润滑脂

和液压油的分类识别准确率相对较差,两种模型对

齿轮油的分类识别准确率相同(均为66.67%)。由

此可见,两种不同类型的光谱数据中包含的可用于

分类的信息不均衡,仅利用单一光谱数据进行建模

的分类识别准确率较低,无法完全将5种重质矿物

油区分开来,需要对数据进行进一步处理,以便获取

更加全面、准确的信息。

3.3 基于初级光谱融合数据的模式识别分类结果

红外光谱的“指纹区”通常指波数在1300~
400

 

cm-1 范围内的一段区域,该区域光谱的峰形变

化较为明显,具有较强的特征性,通常包含能够反映

不同样本之间细微差别的重要信息。拉曼光谱的部

分区域不产生吸收峰,过多的无关变量会造成数据

的冗杂,将此类噪声区域剔除后便可得到拉曼光谱

出峰区域。在重质矿物油拉曼光谱中,“指纹区”通
常是波数在3100~2400

 

cm-1 和1700~100
 

cm-1

这两部分区域。分别对120份重质矿物油样本的红

外光谱指纹区和红外光谱全波段、红外光谱指纹区

和拉曼光谱全波段、拉曼光谱出峰区和红外光谱全

波段、拉曼光谱出峰区和拉曼光谱全波段、红外光谱

指纹区和拉曼光谱出峰区、红外光谱全波段和拉曼

光谱全波段数据进行初级融合,将各部分数据变量

进行叠加,便可得到6种初级光谱融合数据集。使

用SVM建模方法分别对以上6种初级融合光谱数

据构建分类判别模型,模型分别用Q1、Q2、Q3、Q4、

Q5和Q6进行表示。6种模型下各类别和总体的分

类识别准确率分别见表1和图4。
表1 5种重质矿物油在6种初级光谱融合数据模型下的分类识别准确率

Table
 

1 Classification
 

accuracy
 

of
 

five
 

kinds
 

of
 

heavy
 

mineral
 

oils
 

under
 

the
 

six
 

types
 

of
 

data
 

models
 

of
 

primary
 

spectral
 

fusion
 

Heavy
 

mineral
 

oil
Classification

 

accuracy
 

/%

Q1 Q2 Q3 Q4 Q5 Q6

Gasoline
 

engine
 

oil 75.00 85.00 80.00 80.00 75.00 75.00
Diesel

 

engine
 

oil 81.82 18.18 63.64 45.00 36.36 81.82
Grease 25.00 75.00 75.00 100 100 100
Gear

 

oil 66.67 0 33.33 0 66.67 66.67
Hydraulic

 

oil 0 50.00 0 50.00 0 0
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图4 5种重质矿物油在6种初级光谱融合数据

  模型下的总体分类识别准确率

Fig 
 

4 Overall
 

classification
 

accuracy
 

of
 

five
 

kinds
 

of
 

heavy
 

mineral
 

oils
 

under
 

the
 

six
 

types
 

of
 

data
 

   models
 

of
 

primary
 

spectral
 

fusion

  由图4可知,基于红外-拉曼初级融合光谱构建

的SVM分类模型的总体分类识别准确率(最高可

达75%)优于其他5种初级融合光谱数据模型,这
可能是因为全波段光谱能够包含完整的样本信息,
有利于SVM模型基于全部数据对5种重质矿物油

进行识别和分类。
由图3和图4中的相关数据可知,对红外-拉曼

全波段光谱进行初级融合后的数据进行建模分析

时,5种重质矿物油的总体分类识别准确率较单一

红外光谱和拉曼光谱分别提高了7.5个百分点和

9.5个百分点。对比图3和表1可以看出:汽机油

和润滑脂初级光谱融合数据模型的分类识别准确率

分别与红外光谱、拉曼光谱数据模型的分类结果相

同;齿轮油的分类识别准确率未发生明显变化,仍为

66.67%;柴机油的分类识别率高于两种单一光谱数

据模型的分类结果,达到了81.82%,能够体现光谱

融合的优势;而液压油的分类识别准确率低于拉曼

光谱数据模型的分类结果,这可能是由于光谱融合

后维度过高,冗杂的无关变量阻碍了模型对关键信

息的挖掘,进而导致模型精度下降,这也是造成初级

融合光谱数据模型无法完全区分5种重质矿物油的

原因所在,因此必须合理控制数据维度,注重有效信

息的采集。

3.4 基于中级光谱融合数据的模式识别分类结果

采用主成分分析(PCA)法分别对935维的红外

光谱和拉曼光谱数据进行降维处理,提取特征向量,
用时分别为35

 

s和39
 

s。两种光谱的前39个成分

均累计包含各自全部变量100%的信息,因此将红

外光谱和拉曼光谱数据经降维处理后的前39个特

征变量进行叠加,便可得到基于特征变量的中级融

合光谱数据;对该数据再次进行主成分分析(PCA)

处理,对特征变量进行整合以去除干扰信息,共提取

到39个特征变量,这些特征变量可以包含该中级融

合光谱数据全部变量100%的信息;最后采用SVM
方法对中级融合光谱特征变量进行建模分析。5种

重质矿物油在不同维度下的总体分类识别准确率如

图5所示。

图5 中级融合光谱在不同维度特征变量下的

总体分类识别准确率

Fig 
 

5 Total
 

classification
 

accuracy
 

of
 

intermediate
 

fusing
 

spectrum
 

under
 

different
 

dimensional
 

     characteristic
 

variables
 

由图5可知,对中级融合光谱特征变量进行

SVM建模分析,在26维矩阵上5种重质矿物油的

分类识别准确率能够达到100%,实现完全区分,且
分类速度远快于基于初级融合光谱的SVM 模型。
汽机油、柴机油、润滑脂、齿轮油和液压油这5种重

质矿物油的空间分布结果如图6所示,其中X、Y 和

Z 表示SVM模型三维分类空间的特征轴。

图6 5种重质矿物油的空间分布图

Fig 
 

6 Spatial
 

classification
 

details
 

of
 

five
 

kinds
 

of
 

heavy
 

mineral
 

oils

如图6所示,5种重质矿物油共计120份样本

实现了100%的准确区分,其中:柴机油和汽机油

样本的聚敛程度较高,分布较为集中,表明其中所
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含的基础油和添加剂的种类和含量差异较小;润
滑脂的12份样本分布得较为分散,表明其所含成

分的种类和含量差异较大;齿轮油的9份样本和

液压油的6份样本分布间隔较近,表明两种重质

矿物油的成分较为相似,这是使用单一光谱数据

建模 时 难 以 对 液 压 油 进 行 准 确 识 别 和 分 类 的

原因。

4 案例分析

2020年3月18日,北京市西城区某地发生一

起交通肇事案件。公安机关在现场提取到疑似重质

矿物油检材两份,分别命名为JC-1和JC-2,经技术

部门检验后获得了两份检材的傅里叶变换红外光谱

和拉曼光谱,如图7所示。
由图 7 可 知,JC-2 的 红 外 光 谱 在 波 数 为

2320
 

cm-1 处有一左高右低的双峰,而在JC-1的相

同位置未发现吸收峰。通过比较JC-1和JC-2的拉

曼光谱可知,两者在波数为1600
 

cm-1 和1350
 

cm-1

处的峰形不同,同时在波数为1450
 

cm-1 处的相对峰

高有所差异。

图7 JC-1和JC-2的红外光谱和拉曼光谱

Fig 
 

7 Infrared
 

and
 

Raman
 

spectra
 

of
 

JC-1
 

and
 

JC-2

  以上述120份已知样本作为训练集,两份未知

检材作为验证集,采用中级光谱融合结合SVM 建

模方法构建分类判别模型,两种待判定检材的分类

结果如表2所示。结果显示,训练集的分类识别准

确率为100%,预测JC-1为齿轮油,JC-2为汽机油。
最终破案后,经比对检验证实了预测结果的正确性。

表2 两种待判定检材的分类结果

Table
 

2 Classification
 

of
 

two
 

samples
 

to
 

be
 

determined

Sample
 

to
 

be
 

determined Gasoline
 

engine
 

oil Diesel
 

engine
 

oil Grease Gear
 

oil Hydraulic
 

oil

JC-1 √

JC-2 √

5 结  论

本研究以市面上常见品牌的5种重质矿物油共

计120份样本为对象,采用红外-拉曼光谱融合的相

关方法,借助支持向量机这一数学模型开展模式识

别。结果表明,使用单一红外光谱或拉曼光谱数据

构建分类模型时的分类识别准确率较低,而采用红

外-拉曼光谱融合方法结合PCA降维能够实现5种

重质矿物油的快速准确区分和认定,分类识别准确

率可达100%。
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与其他针对矿物油研究中使用的GC/MS方法

相比,使用光谱分析结合化学计量学方法能够快速、
准确且无损地识别和区分案发现场遗留的重质矿物

油检材,在短时间内实现分类结果的可视化,能够满

足公安机关对检测时间和证据保存的相关要求。另

外,使用光谱数据融合技术能够克服单一光谱数据

信息不完整的问题,实现两类光谱的优势互补,提高

样本的分类识别准确率。在后续研究中拟增加重质

矿物油的种类和数量,继续完善重质矿物油分类判

别模型,为公安机关检验相关检材提供理论支撑和

方法参考。
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