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摘 要：：以三氯蔗糖、赤藓糖醇、木糖醇 3 种人工甜味剂为研究对象，采用太赫兹时域光谱

技术，结合多种机器学习和优化算法对甜味剂与面粉混合物的光谱数据进行系统的分类识别和定

量回归研究。结果表明，麻雀搜索算法-支持向量机模型/支持向量回归模型 (SSA-SVM/SVR)对混

合物的定性及定量分析结果均达到最优，分类预测的准确率达到 95.56%，定量回归预测的最佳回

归系数 R2 为 0.999 8，实现了 3 种甜味剂和面粉混合物的高精确度分类和定量分析，为人工甜味剂

的快速检测提供了一种有效可靠的新思路。
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THz spectroscopic detection of sweeteners based on THz spectroscopic detection of sweeteners based on 

machine learning algorithmsmachine learning algorithms
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AbstractAbstract：： Three artificial sweeteners, sucralose, erythritol and xylitol, are qualitatively and 

quantitatively studied based on Terahertz time-domain spectroscopy combined with machine learning 

algorithms and optimization algorithms. The results show that the Sparrow Search Algorithm-Support 

Vector Machines/Support Vector Regression(SSA-SVM/SVR) model is optimal for qualitative and 

quantitative analysis of the mixture. The accuracy of classification prediction is up to 95.56% , and the 

optimal regression coefficient for quantitative regression prediction is 0.999 8, so that a high-precision 

classification and quantitative analysis of three sweetener-flour mixtures is achieved. This provides an 

effective and reliable method for the rapid detection of artificial sweeteners.
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食品添加剂包括天然食品添加剂和人工合成添加剂，可用于改善食品的味道、增添营养或延长食品的保质

期限。其中三氯蔗糖、赤藓糖醇、木糖醇为 3 种人工合成的甜味剂，它们进入人体后基本不参与糖代谢，也不会

迅速升高体内的血糖，较为适宜糖尿病人食用；并且由于其热量极低，也广泛用于代糖产品中。研究表明，人

工甜味剂可通过污水灌溉、污泥施肥、粪肥返田等农业活动进入土壤 [1]，其中三氯蔗糖因其在环境中表现出的持

久性和稳定性，被视为一种新兴的持久性环境污染物。食品添加剂的传统检测方法主要有色谱技术检测法 [2]、分

子光谱技术检测法 [3]和 X 射线粉末衍射法 [4]，但这些检测技术都存在检测过程繁琐、时间冗长等问题，因此迫切

需要找到一种快速有效的检测食品添加剂的方法。

太赫兹 (THz)波的能量在 meV 量级，对待测物质无光损伤和光化电离，可以保留被测物的原始结构 [5]；THz

波穿透力强，可以对物质内部的化学键进行振动来源分析 [6]；THz 波光谱范围广，能涵盖大多数物质的旋转振荡

频率，在太赫兹波段形成特有的“指纹谱”。因此将太赫兹时域光谱技术用于物质鉴别已成为一种新兴的检测手

段，并在食品安全检测领域显示出极大的应用前景，从新的视角为进一步快速检测糖类等食品添加剂提供了新
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的有利手段 [7-10]。但实际测量过程中，由于被测样本中存在多种组分，对太赫兹波有很强的吸收，会造成光谱测

量结果的偏差。因此，将太赫兹时域光谱技术与机器学习算法模型、数据处理算法相结合，以提升分析的准确

率，实现对物质的分类和定量分析。2017 年，LI 等 [11]将遗传算法(Genetic Algorithm，GA)与支持向量机(SVM)结

合，对 4 种不同产地的绿茶进行识别，准确率可达 96.25%，证明了机器学习可以对绿茶产地来源进行快速识别。

2018 年，李鹏鹏等 [12]利用一元线性回归(Simple Linear Regression，SLR)、偏最小二乘回归(Partial Least Squares 

Regression，PLSR)对麦芽糖和三聚乙烯的混合物进行 THz 光谱研究，通过结合小波变换和线性回归模型，实现

了对麦芽糖的定量分析。LONG 等 [13]利用反向传播神经网络(Back Propagation Neural Network，BPNN)对饲料中 3

种氟喹诺酮类抗生素的 THz 光谱进行分类识别，检测精确度可达 80.56%；并对这 3 种抗生素进行了定量分析，

建立了多元线性回归模型，其定量回归相关系数分别为 0.867、0.828 和 0.964。2019 年，SUN 等 [14]以小麦粉中的

苯甲酸为研究对象，通过 LS(Least Square)-SVM 方法进行定量分析，预测集相关系数高达 0.994，而均方根误差

(Root Mean Square Error，RMSE)仅为 0.12%。2020 年，LIAN 等 [15]研究了奶粉中山梨酸钾含量的太赫兹光谱，并

结合 PLS 实现单种物质成分的定量检测。胡军等 [16-17]通过比较 PLS、SVM、BPNN 和广义回归神经网络

(Generalized Regression Neural Network，GRNN)4 种定量检测算法在奶粉中三聚氰胺及面粉中苯甲酸的定量分析

结果，BPNN 精确度最高，且相关系数均达到了 0.99 以上。

为提高模型的准确度，研究者进一步将优化算法与分类算法模型相结合，并比较多种算法得出一个最优模

型。2021 年，XIAO 等 [18]比较了 PLS、BPNN、GA-SVR、改进灰狼算法(Grey Wolf Optimizer，GWO)-支持向量回

归 (SVR)4 种定量回归模型在大豆蛋白质定量检测中的表现，发现 BPNN 结合相关预处理可得到最理想的检测精

确 度 ， 检 测 相 关 系 数 高 达 0.967 7。 同 年 ， CHEN 等 [19] 采 用 主 成 分 分 析 (Principal Component Analysis， PCA) 与 t-

SNE(t-distributed Stochastic Neighbor Embedding)方法相结合提取光谱特征，结合流形学习算法和改进 SVM 的太赫

兹 光 谱 法 ， 识 别 香 豆 素 类 食 品 添 加 剂 。 其 中 基 于 差 分 进 化 (Differential Evolution， DE) 和 GWO 的 混 合 优 化 算 法

(DEGWO)模型的预测集精确度达到 98.61%，对建立高效、准确的食品添加剂鉴别模型有很好的参考价值。2022

年 ， PAN 等 [20] 利 用 太 赫 兹 时 域 光 谱 对 6 级 成 虫 浓 度 的 红 参 进 行 实 验 ， 通 过 PCA 和 蒙 特 卡 罗 非 信 息 变 量 消 除

(Monte Carlo Non-information Variable Elimination，MCNVE)分别提取太赫兹光谱数据的信息，然后通过 PLSR 和

SVR 分 别 进 行 定 量 分 析 。 由 于 考 虑 了 红 参 样 品 太 赫 兹 光 谱 曲 线 中 的 非 线 性 因 子 ， 结 果 表 明 MCNVE-SVR 具 有

0.99 的高相关系数。大量研究结果表明，基于太赫兹光谱技术，选用合适机器学习算法和优化算法可准确实现

食品中添加剂的定量检测。

本文以 3 种适合糖尿病人食用的甜味剂(三氯蔗糖、木糖醇、赤藓糖醇)作为研究对象，采用太赫兹时域光谱

技术和有效介质理论，对 3 种甜味剂进行指纹谱测试和光学参数提取，得到 3 种甜味剂的吸收系数和折射率；并

进一步对甜味剂与面粉混合的太赫兹光谱图进行研究，结合优化算法和分类/回归算法模型对混合品进行分析、

建模，实现混合物的定性识别和定量分析，为食品安全检测手段提供新的参考。

1　实验与分析方法

1.1 样品介绍

实验所用的 3 种甜味剂样本(三氯蔗糖、赤藓糖醇、木糖醇)均来自于阿拉丁试剂(上海)有限公司；面粉购自

超市。其中，三氯蔗糖(俗称蔗糖素)是一种高倍甜味剂，稳定性高，极易溶于水、甲醇和乙醇，通常为淡黄色粉

末；木糖醇是从植物原料中提取出的一种天然甜味剂，极易溶于水，微溶于乙醇与甲醇，通常为白色晶体或结

晶粉末；藓糖醇是一种填充型甜味剂，极易溶于水，微溶于醇，通常为白色结晶粉末。高密度聚乙烯(PE)在太赫

兹波段基本上是透明的，故采用聚乙烯作为填充材料，在一定程度上起到拓宽实验光谱测量范围的作用。

1.2 压片制样

3 种粉末状样品与 PE 搅拌均匀后，用压强为 10 MPa 的压片机将其压成直径为 13 mm、厚度为 1.2 mm 的平整

圆形压片。因面粉颗粒较大且不均匀，需经过 300 目的网筛并在 40 ℃下进行烘干以除去水分。为进一步探究 3

种甜味剂与面粉混合物的太赫兹光谱，将 3 种甜味剂与面粉以 100%、30%、20%、15%、10%、8%、5%、3%、

1%、0% 的比例进行混和，并搅拌均匀，然后用与上述同样的方法进行压片。将压好的圆片样品放入太赫兹时域

光谱系统的样品室内，充入氮气，使样品室内的湿度降到 10% 以下再进行测量。

1.3 光学参数提取

使用透射式太赫兹时域光谱系统检测样品时，采集到的信号均为样品的时域数据。待测样品和参考样品的

386



第 4 期 钟芸襄等：太赫兹光谱结合机器学习的甜味剂检测

时域脉冲波形分别为 ES (t) 和 ER (t)，对其进行快速傅里叶变换后，得到对应频域信号 ES (ω) 和 ER (ω)。当太赫兹波

垂直入射到样品表面时，其透射函数为 T(ω) = ES (ω)/ER (ω)，样品的复折射率可表示为 n(ω) = n(ω) - ik(ω)，其中 n(ω)

为复折射率、n(ω) 为折射率、k(ω) 为样品的消光系数。根据 Duvillaret 和 Dorney 等提出的太赫兹光学参数提取模

型，获得所测混合压片样品的光学参数，k(ω) 可表示为 [21-22]：
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式中：ω为太赫兹波的角频率；c 为真空中光速；ρ (ω) 为样品信号和参考信号比值的模；d 为样品厚度。

吸收系数 α (ω) 可表示为：
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样品折射率 n (ω) 可表示为：

n (ω) = φ (ω) c
ωd

+ 1 (3)

式中 φ (ω) 为样品信号和参考信号比值的相位。

进一步采用 Maxwell-Garnett(MG)提出的有效介质理论，提取 3 种甜味剂纯品的光学常数 [23]。根据 MG 有效介

质理论，假设复合材料是对称的立方点阵结构，将立方点阵结构的样品看作阵点物质与空气的复合体。在计算

整个复合体的介电函数时，假设颗粒是球形的，且仅考虑颗粒间相互耦合作用。利用文献[24]中的分析方法，可

以计算出被分析物本身的介电常数，进而获取折射率、消光系数和吸收系数等光学参数。

1.4 机器学习模型与优化算法

运 用 SVM 分 类 算 法 和 SVR 回 归 算 法 对 3 种 甜 味 剂 进 行 分 类 和 定 量 研 究 ， 再 利 用 GA、 网 格 搜 索 算 法 (Grid 

Search，GS)和 SSA 算法对 SVM 进行参数寻优，对比得出一个最优的分析模型，实现 3 种甜味剂与面粉混合物的

定性识别。SVM 是 20 世纪 90 年代初 Vapnik 等 [25]根据统计学理论提出的一种二分类模型机器学习方法，适用于解

决小样本、非线性及高维度问题，SVM 的惩罚参数 c 和核参数 g 对 3 种甜味剂与面粉混合物的分类结果有很大影

响。本文采用的评价模型方法主要基于模型分类的准确率，即训练集和测试集的正确分类样本数和预测样本数

的比值。

SVR 模型与 SVM 分类方法不同，其在构造最优超平面的基础上额外加入一个变量，形成与超平面平行的上

下平面。2 个平面将采样点夹在中间，同时最小化两者之间的距离。由于其强大的线性和非线性回归分析能力，

SVR 回归方法已成功用于物质的定量分析。本文主要选取决定系数 R2 和均方根误差(RMSE)作为定量模型预测性

能的评价指标：R2 表示预测值与真实值总变化的百分比，衡量模型的整体拟合程度，R2 值越接近于 1，表面模型

的拟合程度越高；RMSE 用于评估预测值与真实值之间的误差，RMSE 值越接近于 0，表面模型的预测偏差越小。

2　3 种甜味剂的 THz 光谱测试与分析

2.1 3 种甜味剂压片的 THz 光谱

3 种甜味剂的太赫兹时域波形和快速傅里叶变换频谱如图 1 所示。在 0.50~2.50 THz 范围内，三氯蔗糖的频谱

强度最大，吸收最小，频谱宽度最大，在 1.00~2.50 THz 范围内有 3 个明显的、较窄的吸收谷出现；木糖醇的吸

收最大，频谱宽度最小，在 1.50 THz 之后几乎被全部吸收；赤藓糖醇的频谱强度介于二者之间，在 1.50~2.50 THz

范围内有 2 个较宽的强吸收带出现。由于本实验采用的测试系统频谱范围较宽，在 0~3 THz 范围内，基于以上特

征信息可以对 3 种甜味剂进行初步的定性鉴别。

为更加高效、准确地进行鉴别，利用 MG 有效介质理论，进一步提取混合压片中 3 种甜味剂纯品的吸收系数

和折射率，如图 2 所示。在 0.50~2.50 THz 范围内，三氯蔗糖在 0.98 THz、1.17 THz、1.54 THz 和 2.21 THz 处有 4

个 明 显 的 吸 收 峰 ； 赤 藓 糖 醇 在 1.77 THz 和 1.99 THz 附 近 存 在 2 个 较 强 、 较 宽 的 吸 收 峰 ， 且 两 者 叠 加 ， 导 致 在

1.50~2.30 THz 范围内存在强吸收带；木糖醇的吸收最大，且无特征峰。三者的折射率中，三氯蔗糖的折射率最

大，且在 4 个吸收峰处均存在较强的色散效应；木糖醇的折射率曲线较为平坦，平均值约为 1.4；赤藓糖醇的折

射率曲线波动较大，在低频处随着频率的增加而增大，在 1.00~1.70 THz 范围内，赤藓糖醇的折射率大于木糖醇；
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由于 2 个强吸收带的共振，导致 1.60~2.30 THz 范围内的折射率存在较强的色散效应。结合数据处理得到的吸收

系数和折射率谱，可以更加直观、显著地实现 3 种甜味剂的定性鉴别。

2.2 3 种甜味剂与面粉混合物的 THz 光谱

不同比例混合的 3 种甜味剂压片在 0.50~2.50 THz 的吸收谱如图 3 所示，可以看到，面粉无吸收峰，其吸收强

度 随 着 频 率 增 大 而 增 强 ； 三 氯 蔗 糖 在 高 浓 度 (＞30%) 下 可 观 察 到 3 个 吸 收 峰 ， 分 别 位 于 1.17 THz、 1.54 THz 及

2.21 THz 处；另外 2 种甜味剂与面粉的混合样品则没有明显吸收峰，其吸收强度随频率增加而增强。由于面粉颗

粒散射大的原因，低浓度的样品在高频(>1.50 THz)的噪声较大。

Fig.1 THz spectra of sucralose, erythritol and xylitol
图 1  三氯蔗糖、赤藓糖醇、木糖醇压片的太赫兹光谱图

Fig.2 Optical parameters of three sweeteners in the range of 0.50-2.50 THz
图 2  0.50~2.50 THz 范围内 3 种甜味剂纯品的光学参数

 (a) erythritol                                                                 (b) xylitol                                                                      (c) sucralose
Fig.3 Absorption spectra of three sweeteners mixed with flour in different proportions

图 3  3 种甜味剂与面粉以不同比例混合的吸收谱
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3　结合机器学习算法的定性识别和定量分析

3.1 混合物的定性分析

3 种甜味剂与面粉混合的数据分别有 49 组，共计 147 组数据。由于 0~0.50 THz 以及 1.50~2.50 THz 范围的光谱

信号噪声较大，仅保留 0.50~1.50 THz 的光谱数据。先采用 S-G 滤波(Savitzky-Golay filter)对光谱数据进行平滑处

理 ， 再 将 147 组 光 谱 数 据 分 为 训 练 集 (102 组) 和 测 试 集 (45 组)， 导 入 Matlab 中 分 别 采 用 SVM、 GA-SVM、 GS-

SVM 和 SSA-SVM 算法进行分类，分类结果如表 1 所示。SVM 模型在未采用优化算法的情况下，训练集和测试

集准确度分别为 81.37% 和 73.33%；采用优化算法后，训练集和测试集的准确度都有较大提升。其中 GS-SVM 和

SSA-SVM 模 型 的 分 类 效 果 更 好 ， 二 者 的 训 练 集 准 确 度 均 为 95.10%， 提 高 了 13.73%； 测 试 集 分 类 准 确 度 均 为

95.56%，提高了 22.23%。

4 种算法模型对测试集的实际分类和预测分类比较结果如图 4 所示，其中类别标签 1、2、3 分别代表三氯蔗

糖、赤藓糖醇和木糖醇样本。可以看出，只用 SVM 模型进行分类时，三氯蔗糖样本被错误地分类到赤藓糖醇样

本，赤藓糖醇样本也被错误分类到三氯蔗糖样本，而木糖醇样本被错误地分类到其他 2 种样本。比较 GS-SVM、

GA-SVM 和 SSA-SVM 模型可以看出，错误分类样本明显减少。当采用 GA-SVM 模型时，三氯蔗糖有 1 个样本被

错误分类成赤藓糖醇，赤藓糖醇样本没有被错误分类的样本，木糖醇有 4 个样本被错误地分类成赤藓糖醇；当采

用 GS-SVM 模型时，三氯蔗糖和木糖醇没有被错误分类的样本，赤藓糖醇有 2 个样本分别被错误地分类成木糖

醇和三氯蔗糖；当采用 SSA-SVM 模型时，三氯蔗糖和木糖醇没有被错误分类的样本，赤藓糖醇有 2 个样本分别

Fig.4 Actual classification and predictive classification of the test set 
图 4  测试集的实际分类和预测分类图

表 1  3 种甜味剂与面粉混合物的分类结果

Table1 Results of classification of three sweetener-flour mixtures

model

SVM

GA-SVM

GS-SVM

SSA-SVM

 train set correct quantity/

totality

83/102

95/102

97/102

97/102

accuracy of the 

train set/%

81.37

93.14

95.10

95.10

 test set correct quantity/

totality

33/45

40/45

43/45

43/45

accuracy of the 

test set/%

73.33

88.89

95.56

95.56

optimal penalty 

factor c

-

74.64

128

2.98

optimal kernel 

parameter g

-

0.34

0.25

15.90

training time/s

5.02

17.82

33.86

13.29
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被错误地分类成木糖醇和三氯蔗糖。比较 3 种模型可以看出，GS-SVM 和 SSA-SVM 分类模型的准确率较高，但

由于 GS-SVM 模型在寻优时参数组合非常多，导训练时间较长；SSA-SVM 模型的训练时间较短，效率更优。说

明采用优化算法结合 SVM 可以对 3 种甜味剂与面粉混合物的样本很好地分类，其中 SSA-SVM 模型可作为识别 3

种甜味剂和面粉混合物的最优模型。

3.2 混合物的定量分析

采用 GS-SVR、GA-SVR 和 SSA-SVR 三种算法模型对 3 种甜味剂与面粉混合物进行定量回归分析。每种甜味

剂与面粉混合物的数据均有 49 组，其中训练集数据 29 组，测试集数据 20 组，定量分析结果如表 2 所示。可以看

到，对赤藓糖醇采用 SSA-SVR 算法时，测试集 RMSE 远小于 GS-SVR 和 GA-SVR 模型，低至 0.009 %；拟合程度

R2 最高，为 0.999 8。说明 SSA-SVR 预测偏差远小于另外 2 种模型，因此定量分析的最佳模型为 SSA-SVR。对木

糖醇和三氯蔗糖与面粉混合物的最佳定量预测模型也是 SSA-SVR，其测试集 RMSE 分别为 0.09%、0.28%，R2 分

别为 0.999 8、0.991 7，两项指标均优于 GS-SVR 模型和 GA-SVR 模型。说明运用 SSA-SVR 模型可以很好地对木

糖醇和三氯蔗糖在面粉中的浓度进行定量回归分析，且拥有更精准的预测能力和更好的拟合关系。

3 种模型用于三氯蔗糖与面粉混合物定量分析的测试集数据真实值与预测值拟合关系和适应度曲线如图 5 所

示。其中，GS 算法寻优后得到的最佳惩罚因子 c 为 256，最佳核函数参数 g 为 0.03。采用 GA 算法寻优时，将最

大迭代次数设为 100，种群数设为 30，可以看到 GA-SVR 算法一共迭代了 100 次，从第 40 代开始，其平均适应度

趋于最佳适应度，比较稳定；采用 SSA 算法寻优时，将最大迭代次数设为 100，SSA-SVR 算法一共迭代了 100

次，前期收敛速度较慢，从第 80 代开始趋于稳定。从以上分析可以看出，GS-SVR、GA-SVR 以及 SSA-SVR 模

型都可以对混合物进行一个相对较好的定量分析，其中 SSA-SVR 的分析效果最佳。

基于 3 种甜味剂与面粉混合物的太赫兹光谱数据，分别构建了 GA-SVM、GS-SVM、SSA-SVM 模型对混合

物进行了分类研究，GA-SVR、GS-SVR、SSA-SVR 模型对混合物进行了定性分析。对于分类模型，SSA-SVM 

模型效果最佳，其训练集和测试集准确度相较于未结合优化参数选取算法的 SVM 模型有明显的提升。在 3 种甜

味剂与面粉的定量分析研究中，采用 SSA-SVR 算法最佳，其 R2 均在 0.99 以上，说明它可以很好地对 3 种甜味剂

与面粉的混合物浓度进行定量回归分析。

4　结论

本文以适用于糖尿病人食用的 3 种甜味剂为研究对象，结合太赫兹时域光谱技术和机器学习算法对样品进行

了定性识别和定量分析。首先通过从太赫兹光谱中提取样品的吸收系数和折射率，实现了 3 种甜味剂的定性识

别；然后，结合机器学习算法进一步对混合物进行了分类和定量分析，其中 SSA-SVM 和 SSA-SVR 模型的分类

预测最高准确率达 95.56%，定量回归预测的最佳回归系数 R2 为 0.999 8，实现了良好的分类和定量分析效果。本

文提出的 3 种甜味剂的快速检测结合了太赫兹时域光谱技术和优化算法、机器学习算法，算法成熟，技术先进，

确保了本研究能有效地参与市场质量监管工作。实际应用中，需根据测试样品的状态、测试系统、测试环境等

测试条件，选择合适的优化算法和机器学习算法，进一步提高市场应用中的鉴别准确率。本研究对人们的日常

饮食健康及环境的污染防控等都有着极大的价值与意义。

表 2  木糖醇、赤藓糖醇和三氯蔗糖与面粉混合物的定量分析结果

Table2 Results of quantitative analysis of xylitol, erythritol and sucralose mixed with flour

sweetener

xylitol

erythritol

sucralose

model

GS-SVR

GA-SVR

SSA-SVR

GS-SVR

GA-SVR

SSA-SVR

GS-SVR

GA-SVR

SSA-SVR

train set RMSE/%

2.95

0.09

0.09

3.080

2.580

0.009

1.69

2.12

0.68

train set R2

0.932 1

0.999 8

0.999 8

0.922 6

0.924 6

0.999 8

0.950 4

0.942 4

0.991 2

test set RMSE/%

2.53

0.68

0.09

5.440 

5.280 

0.009 

1.63 

1.41 

0.28 

test set R2

0.922 9

0.984 3

0.999 8

0.875 8

0.861 5

0.999 8

0.951 1

0.960 5

0.991 7

optimal penalty factor c

55.71

6.12

40.25

1.74

1.88

100.00

256.00

82.63

100.00

optimal kernel parameter g

0.02

1.17

0.23

1.15

1.26

1.56

0.03

0.08

0.23
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