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Abstract

This article presents an overview of the methods and techniques used to analyze the order in which graphic elements are applied
to the surface of paper. This is one of the aspects of forensic document examination that allows to determine which handwritten
entries or prints were made primarily and which were secondary. The study begins with a discussion of the microscopic methods
that dominated in the 1960s, then presents spectroscopic techniques, as well as the use of the ESDA electrostatic apparatus.
Finally, the latest achievements in the analysis of intersecting graphic lines using 3D modelling techniques are presented. The
constant development of this field of research shows an increasing demand for finding the best methods. The results presented
by many scientists are supported by numerous blind tests and attempts to identify all possible factors influencing the result.
However, despite the predominance of non-destructive techniques, the most effective method has not yet been identified.
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1. Introduction

Despite the digital transformation of society, the
forensic assessment of documents continues to play an
important role. This is due to how common it is to find
the presence of documents in our everyday surround-
ings, ranging from bills of exchange and receipts,
through various contracts to last wills. Although the
form of documents has changed over the centuries,
their function as a source of information has remained
the same. From a legal perspective, a document is de-
fined as ‘any object or other written carrier of informa-
tion associated with a particular regulation or which,
due to its contents, constitutes evidence of a legal act,
a legal relationship or legally significant circumstanc-
es’ (Article 115(14) of the Polish Criminal Code) or as

‘a carrier of information that allows the user to view
its contents’ (Article 77(3) of the Polish Civil Code).
This definition is related to the traditional interpreta-
tion of a document, which comes from the Latin word
documentum, from docere meaning ‘to teach’, and
mens which denotes an expression of intent by a par-
ticular person that causes specific situations to result
from specific actions [1]. The forensic definition of
a document is slightly different: ‘an object with vari-
ous forms of legally significant contents. It is only life
and civilizational progress that either limits or rather
expands the real forms of a document [2]. Because
the definitions quoted above do not limit documents
to tangible objects made from paper, new avenues for
development due to digitisation and social develop-
ment are opening up in this branch of forensic science.
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One of the subdomains of document analysis is de-
termining the order in which graphic elements are ap-
plied to paper. Research in this area is aimed at detect-
ing fraud involving the overwriting of existing entries,
which helps investigators to determine whether a sig-
nature was written in blanco or to recover the original
contents of a document. However, the lack of a univer-
sal methodology in document analysis remains a chal-
lenge. For years, researchers have thoroughly exam-
ined this subject and continue to propose innovative
solutions. Many studies have been published in recent
years that describe various techniques. The aim of this
article is to systematise this knowledge and highlight
the most important strategies, and to provide a com-
prehensive review of the methodologies developed by
experts in document analysis.

This study uses the following divisions:

e According to the equipment used:

— Microscope,

— Electrostatic detection apparatus (ESDA®).
e According to the technique used:

— Optical assessment with luminescence,

— 3D modelling,

— Spectroscopy

0 including Raman spectroscopy,

Analysis of elemental composition
and other methods that do not belong to any of the
above categories.

Although some of those techniques described in
the literature display a high potential for an accurate
determination of the sequence of graphical elements
on a document, there are cases where the use of these
techniques cause irreversible damage or destruction of
the document or, even worse, they result in false pos-
itive outcomes.

2. Methods of assessing intersecting graphical
lines

2.1. Microscopy

Microscopic methods are the oldest, most efficient
and most popular techniques for assessing intersecting
graphical lines. Documents are analysed using an op-
tical or a digital microscope. In the case of the former,
which has been in use since 1590, the image is cap-
tured by the lenses and assessed directly by the oper-
ator. In turn, digital microscopy was developed nearly
400 years later, in 1986. This technique produces im-
ages that are processed by a camera and displayed on
a monitor, which allows for high-resolution imaging.

As early as in 1963, Bradley [3] analysed inter-
secting lines written with pencils using a stereoscopic
microscope under different illumination angles and at
a 30x magnification. Bradley primarily analysed the
continuity of the deposits left by the graphite, which
shone in a characteristic manner under specific light-
ing. Furthermore, when other graphical lines were ap-
plied by pressing a pencil strongly against a surface,
it was also possible to assess the parallel grooves and
indentations created by an interaction between the
pencil and the surface. The author recommended using
different techniques for the assessment and taking into
account factors such as the angle of illumination, type
of equipment used and the magnification. Much later,
in 2009, Saini et al. [4] suggested combining a digi-
tal microscope and a stereoscopic microscope. They
analysed intersecting lines applied using gel pens and
as a result, a glow was observed in the area where the
writing material had been applied to the print. In the
same year, Saini et al. published another study [5], in
which they described the intersections of the writing
lines with prints made using an inkjet printer rather
than a laser printer. Blind tests showed that a stereo-
scopic microscope was highly effective, and the most
accurate assessments were achieved for the intersec-
tions created using different-coloured writing materi-
als. However, it should be pointed out that the authors
did not obtain matching results using a digital micro-
scope. In 2015 Wang et al. [6], and later Wang [7], pub-
lished follow-up studies to the aforementioned publi-
cations. They took into account variables such as the
coverage with ink of toner particles spread throughout
the document as a result of printing and changes in
the appearance of the writing due to thermal process-
es resulting from the passage of a previously printed
sheet through the printing device. Their results were
found to be ambiguous, because the samples were cre-
ated using a ballpoint pen containing black ink, which
contrasted poorly with the print. A year later, Lunak-
ova [8] suggested a methodology for assessing the
sequence where graphic elements have been applied
onto a document using an optical microscope and
a micro-zoom camera based on two features, includ-
ing cases where the graphic lines do not directly in-
tersect the print. The first feature is a static assessment
of the random distribution of toner particles in areas
outside the print, located at and around the graphical
line. A quantitative comparison of the particle distri-
bution across the aforementioned categories of areas
allows experts to determine whether the writing was
applied before or after the printing. The second fea-
ture is a direct assessment based on an observation of
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the toner particles and ink on the surface of paper us-
ing a high-magnification microscope. Experts analyse
the size and position of the toner particles and their
interaction with the handwriting. Although this meth-
od requires experience and an expensive microscope,
it can be used to determine the sequence of graphi-
cal elements very effectively. In 2019, Esmaeili et al.
[9] described the effect of various factors on the mi-
croscopic assessment of intersections, including the
colour and shade of the writing material, pressure on
the surface, printing technique and type of paper. The
authors found that an increase in the pressure exerted
by the writing instrument increases the likelihood of
an accurate assessment of the sequence with which
graphical elements were applied. The latest article by
Meneghetti et al. focuses on the use of a Hirox RH
digital microscope, which can apply a magnification
of up to 700x. Their team assessed the intersections
between graphical elements created with laser printers
and those created with various writing tools based on
several features, including cracks in the toner, discon-
tinuities in the graphical lines located immediately be-
yond an intersection and changes in the colour of the
surface of the toner caused by the writing material (the
bronzing effect). According to the authors, this last
feature is crucial in accurately assessing the sequence
of graphical elements. The greatest challenge faced by
the researchers was analysing the intersections created
with fineliners. As part of the research, a flowchart was
also created to assist forensic document examiners in
analyzing intersecting lines [10].

Microscopic methods are highly effective and are
still among the most popular techniques. However, the
obtained images must be analysed by qualified experts.

2.2. Electrostatic detection apparatus (ESDA®)

An ESDA® is used to reveal colourless indenta-
tions (reliefs) on paper. The device applies charges
onto a thin foil adhering to the document, which cre-
ates differences in potential between the surface and
the indentations, which are then imaged using the
black toner that accumulates within them. This device
can also determine the sequence of lines that make up
the intersections between handwriting applied with
a writing instrument and the colourless reliefs.

At the forefront of this research is Radley, the au-
thor of many studies, including those published in
1993 and 1995 and in cooperation with Lindblom in
2011 [11, 12, 13]. He took advantage of the fact that
the reliefs are imaged by an ESDA® in black, whereas
the lines formed with a writing material are imaged
in white, and the continuity of either of these two el-
ements indicates that they were applied second. He
observed that the detectability of reliefs by an ESDA®
was affected by humidity and crumples in the paper.
He analysed many samples in a series of studies, but
the method proved to be unsatisfactory in terms of its
effectiveness, especially if the writing material was
applied second. The number of false positives ob-
tained during the aforementioned research suggests
that intersections imaged using this technique should
be assessed with extreme care. Those studies have in-
dicated various factors that may cause an incorrect as-
sessment of the sequence, including the pressure and
drying time of the writing material, type of writing in-
strument, structure of the paper and surface on which
the paper is placed. Furthermore, storing documents
inside court files may flatten the reliefs. These findings

Ballpoint pen ink on toner.

Toner on ballpoint pen ink.

Fig. 1. Images of intersections taken using the Nikon AZ100 optical microscope.

Problems of Forensic Sciences 2024, vol. 139, 245-267



248

Z. Bura, M. Kunicki

were confirmed by Giles [14], who added that it was
more effective when used with texts written over re-
liefs and rarely produced false positives; whereas in
the opposite case, determining the sequence was not as
simple, due to the black and white lines having a simi-
lar intensity when imaged using an ESDA®. This tech-
nique was addressed in 2008 by Daéid et al. [15], who
proposed using the likelihood ratio, i.e., the ratio of
the likelihood of observing a result with a given hy-
pothesis and the likelihood of observing a result with
an alternative hypothesis, as a factor contributing to an
objective assessment. The likelihood ratio compares
the likelihood of observing specific evidence under
the assumption that the first hypothesis is true and the
likelihood of observing the same evidence if the al-
ternative hypothesis is true. The obtained results were
affected by the type of writing tool and the type of
paper. The authors concluded that the dominance of
white in ESDA® traces was a more reliable predictor
of the sequence of intersections.

In summary, the discussed method mainly focuses
on assessing the intersections between invisible reliefs
and the reliefs created by pen, which severely limits
the scope of the assessment of intersecting graphical
lines.

2.3. Optical measurements using luminescence

Luminescence involves the absorbance of electro-
magnetic radiation by a molecule, which triggers the
transfer of electrons to a higher shell, thereby exciting
them. After returning to their initial position, the elec-
trons emit a smaller dose of energy than the excitation
energy. This change is referred to as the Stokes shift.

Inkstroke (black line) over a impression (white line).

Fig. 2. Images of intersections taken using the ESDA 2°®.

Radley [16] suggested using luminescence to de-
termine the sequence with which graphical elements
were applied to a document as early as in 1982. The
method was based on the assumption that the intersect-
ing materials would react differently when illuminated
with an excitation beam, as long as one of the lines
being examined does not show luminescence under IR
light. If the non-light-emitting line is continuous at the
intersection point, it means that it was applied second.
However, according to the author, the lack of such an
effect does not indicate the opposite. Furthermore,
other factors also affect the assessment of intersec-
tions, including the distribution of the writing material
on the surface and the pressure used when writing. The
resulting effect is observed in cases where the graphi-
cal lines intersect at a 65° or 90° angle. It took until the
21% century for the next publication that addressed lu-
minescence to appear. Rosengarten et al. [17] focused
on investigating the intersections between non-fluo-
rescent ballpoint pen ink and printed luminescent ink.
Although the authors did not specify the effectiveness
of their method, they pointed out its non-destructiv-
ity, but also its limitations, i.e., being only able to
analyse intersections with different luminescence. In
2016, Li and Ouyang [18] analysed 112 intersections
between stamp impressions and prints created with
a laser printer. They discovered certain features that
facilitated determining the sequence of graphical el-
ements, including discontinuities in the print overlay-
ing the stamp seal impression and the accumulation
or adhesiveness of the stamp ink on the surface on the
toner. If the fluorescent material covered another ma-
terial, the intensity of the former did not change com-
pared to the elements that were located outside the
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Impression (white line) over a inkstroke (black line).
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intersection, but in the opposite case, its luminescence
decreased. The research concluded with blind tests,
which demonstrated the precision of the proposed
methods of determining the sequence of lines created
with a laser printer and the ink applied by a stamp.
Their results indicated a high potential of the proposed
method. However, it is important to bear in mind the
limitations reported by Williamson et al. [19], related
to the interactions between writing materials within
line intersections, which cause an invisible migration
of the particles of a substance, that in turn causes lu-
minescence of the mixture of writing materials. Con-
sequently, Williamson et al. proposed a multi-analyt-
ical approach that combined optical and analytical
techniques, such as matrix assisted laser desorption
and ionisation (MALDI), direct analysis in real-time
(DART), liquid chromatography (LC) with mass spec-
trometry (MS) and thin layer-chromatography (TLC),
all of which have proved useful by offering a reliable
means of identifying and isolating luminescent com-
pounds. Unfortunately, a disadvantage of these aux-
iliary methods is that the assessed document must be
damaged in order to obtain samples for the analysis.
In 2018, Li and Ouyang [20] continued their research,
expanding it with new writing materials and creating
220 intersections of heterogenous lines; that is, lines
created with different writing instruments. They con-
cluded that an effective assessment requires every line
to be continuous at its intersection. This time, during
the blind trials, ambiguous or incorrect conclusions
were reached in cases where stamp impressions were
involved, primarily due to the mixing of substances
with a similar polarisation of molecules which, due to
the similarity of their physical properties, also exhib-
it similar optical properties. In a study conducted by
Wu et al. in 2019 [21], an improved approach was pre-
sented that took into account the complex morphology
of the toner and the stamp ink. The authors suggested
regulating the length of the excitation wave and using
fluorescence filters. They also aimed to improve vari-
ous parameters, and the final results of their blind tests
were positive, i.e., 100% accuracy with a detectability
rate of 90% was achieved.

Despite the promising results obtained by the
aforementioned authors, an optical analysis employ-
ing luminescence still shows a limitation even at the
initial conditions stage. Namely, the analysed mate-
rials must show differences in luminescence. Conse-
quently, is it impossible to determine the sequence in
which homogenous intersections were applied; i.e.,
intersections created with the same tool or with dif-
ferent materials of the same colour. Furthermore, the
evaluator is at risk of errors due to optical illusions.

2.4. 3D modelling

The assessment of the three-dimensional image
of a surface primarily involves measuring the reliefs,
which are pressure-related impressions created by an
interaction between a writing instrument and the sur-
face. The aim of the analysis is to determine which of
the intersecting lines is continuous, what indicates that
it was applied onto the surface at a later stage.

Images are obtained using various devices and
methods, such as profilometry or atomic force micros-
copy (AFM), where the latter has been described in
in two publications from 2001. Kasas et al. [22, 23]
reported on the effects of these method, which involve
an interaction between a sample and a blade (probe)
mounted on the end of a cantilever. Deformations are
detected with a laser beam reflecting from the canti-
lever. When the cantilever is displaced, the angle at
which the beam is reflected changes, and the differ-
ence is registered on a diode. The authors employed
the induction of the oscillation of the cantilever over
a sample and its periodical interaction with the sam-
ple. The amplitude and frequency of the oscillation
depends on the tip used, and the distance between the
tip and sample allows researchers to monitor the to-
pography of the surface. The main disadvantages of
AFM are the absorption of the writing material by the
surface and limited examination space, which may
necessitate cutting out part of the document. A year
later, Berx and Kinder [24], proposed a new method
to avoid the limitations that 3D modelling with AFM
entails; namely, interferometric laser profilometry, in
which laser beams are employed to analyse surfaces.
The measurement is based on the time it takes for a la-
ser beam to travel from the source to the surface of
an object. Light waves that meet at the surface of an
object overlap due to interference. The method allows
for an accurate assessment of differences in the light
phases, which in turn enables the measurement of the
heights of points located on the surface. In contrast
to the previously described technique, it is not nec-
essary to reduce the size of the sample, which means
that damaging the document can be avoided. Unfortu-
nately, a major disadvantage is a long data collection
time. Spagnolo et al. [25] in 2004 and Spagnolo in
2006 [26] aimed at the development and exploration
of 3D imaging techniques. They proposed a method
called conoscopic holography in combination with the
already-known laser profilometry. The former meth-
od involves imaging with holograms and monochro-
matic light, yielding 3D images of optical and surface
structures through the use of light interference. The
authors demonstrated that such a combination of two

Problems of Forensic Sciences 2024, vol. 139, 245-267
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methods is non-destructive and can help to determine
the direction of writing. However, the effectiveness of
the method depends on the depth of a relief, which is
why graphical lines applied with instruments such as
a fountain pen or a marker are imaged less frequently,
and the assessment of their intersections is difficult.
Only a year later, Watson and Watson [27] suggest-
ed a new solution called scanning probe microscopy
(SPM), which is a group of microscopic techniques
that employ extremely small probes (at the nanome-
ter scale) to analyse surfaces on an atomic level. The
authors decided to prepare samples on glossy paper
due to the flat topography of its surface. They obtained
positive results concerning the sequence with which
the writing materials were applied. However, they also
pointed out limitations related to the area of the im-
aged surface and time of data collection by the device.
A new approach involving 3D imaging was presented
in 2012 by Kaur et al. [28], who used a Docucenter
Expert comparator. This device is equipped with
a scanning module for 2D images on a modified z-ax-
is, which can then be superimposed to create a deep,
sharp 3D image. In this case, the authors concluded that
the results were insufficient to unambiguously identify
the sequence of overlapping lines. Furthermore, they
indicated several problems, such as optical illusions,
which cause dark lines to always appear to be on top,
and blurred edges in lines of a similar colour. In 2018,
Mann et al. [29, 30] investigated homogenous lines
using a confocal microscope. Scanning with a device
of this type involves using a laser beam to collect data
about the intensity of light reflected from a sample.
Compared to a traditional microscope, a confocal mi-
croscope allows for a higher resolution and contrast, by
means of cutting off light from outside the focal plane
at the entry to the detector. The results obtained from
this study suggested that a confocal microscope was
a useful tool for the assessment of intersections, and
achieved effectiveness in determining the sequence at
the level of 84% accuracy, with 4% incorrect read-
ings, for the first of the analysed pens, and 92% for the
second pen. A year later, the same team followed up on
their research, but this time, only 80% of the samples
yielded satisfactory results that allowed the sequence
of intersecting graphical elements to be determined.
The authors also observed that an excessive amount of
accumulated writing material made it difficult to assess
the intersections. In another study, the team removed
the ‘incorrectly assessed’ category of sequences. In the
same year, Saini et al. [31] evaluated the potential of
scanning electron microscopy (SEM) for 3D model-
ling. It is an advanced technique that uses an electron
beam instead of light, which produces images with

a much higher resolution. An electron beam directed at
the surface of a sample is reflected towards a detector,
which collects the electrons and transforms them into
a signal. Consequently, images of the surface of the
sample are created, but a fragment of the document is
destroyed due to the small work area of the detector.
The authors observed that due to the varying viscosi-
ty properties of materials, SEM cannot determine the
correct sequence of lines applied with gel and with
ballpoint pen ink. In 2020, Zhang et al. [32] proposed
a new technique called optical coherence tomography
(OCT), in which cross-sectional images are obtained
in a way that is contact-free and without destroying
the sample. The technique resembles USG imaging,
but uses an infrared light beam rather than sound. The
authors analysed intersections between stamp impres-
sions and handwriting, for which they performed 12
blind tests. They observed a limitation of OCT; name-
ly, the penetration of the material is low if the sample
absorbs light in the IR range. In 2003, Gould et al.
[33] conducted a study using the 3D imaging mod-
ule in a VSC 8000 HR workstation. The study team
took photographs at different illumination angles to
generate images with different lightness. The authors
also used elastometric sensor imaging (ESI), i.e., a de-
tector created from elastic materials that can undergo
deformation in response to various stimuli, such as
pressure. Both of the proposed methods are non-de-
structive. However, when dealing with wet materials,
ESI causes them to be deposited on the surface of the
membrane because of that researchers recommended
caution in order to avoid contamination. Gould et al.
also underlined the complementarity of both meth-
ods, allowing for the potential of 3D imaging to be
realised. The latest method was designed in 2024 by
Asicioglu et al. [34] using a 3D Erin Scan 2X scanner,
which allows the document to be rotated by 360°. In
the blind tests conducted by the authors, the sequence
was correctly determined in 23 out of 28 samples. In
the remaining 5 samples, the line was applied using
a noticeably lower pressure, which led to their in-
correct assessment. Therefore, it is recommended to
perform a comparative assessment of the depth of the
intersecting lines before conducting a proper analysis
with this technique.

3D imaging depends strongly on the depth of the
reliefs, and consequently, on the pressure exerted by
the writing material onto the surface. However, the
analysis of graphic lines applied with a water-based
writing tool (characterised by its ability to penetrate
paper) or those containing very low concentrations of
heavy elements is challenging.

Problems of Forensic Sciences 2024, vol. 139, 245-267
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Fig. 3. Images of intersection taken using the 3D modeling option on the VSC 8000.

2.5. Spectroscopic analysis

Spectroscopic analysis involves the generation and
interpretation of spectra resulting from the interaction
between radiation and the object being examined.
Among the many spectroscopic techniques are those
that allow researchers to compare spectra from very
specific areas of the sample.

In 2011, Vaid et al. [35] proposed obtaining the
spectra of radiation reflected from the areas covered
by lines applied with clean writing materials and
comparing them with spectroscopic signals collected
within intersections. The authors used a VSC 2000 HR
spectral comparator. According to the above assump-
tions, the signals measured in the intersections should
correspond to the material present in their upper lay-
er, i.e., the layer that was applied second. The authors
achieved positive results in the intersection assess-
ments performed using all the analysed types of writ-
ing tools, excluding those in which at least one line
was created with a gel pen. Furthermore, the method
was ineffective in the case of homogenous intersec-
tions and in situations where the writing materials had
mixed together within the intersections. A year later,
two studies were published that addressed the results
obtained using similar techniques. In the first study,
Kaur et al. [36] investigated the intersections created
with the use of prints and traces left by a traditional
ballpoint pen, gel pen or a fountain pen. The authors
observed that the results were incorrect, due to an une-
ven coverage of paper fibres with the writing materials.
In contrast to previous researchers, Kaur et al. reported

that their attempts to use absorption spectra in order
to determine the sequence of intersections were un-
successful, and they recommended against using this
technique. In a second study, Gal et al. [37] performed
a chemical analysis using Fourier transform infrared
attenuated total reflectance (FT-IR-ATR), which is
a technique in which IR light falls at a small angle
onto the surface of a material with a higher refractive
index than the medium through which it passes; for
example, a crystal. As a result, part of the light is re-
flected, while another part is absorbed by the sample.
Next, changes in the absorbance are analysed with an
FTIR spectroscope. This method does not require the
samples to be prepared by a specialist. On the other
hand, its disadvantage is that it cannot differentiate be-
tween the spectral bands obtained from a fountain pen
ink at its intersection with the printer toner, because
IR radiation penetrates deeper than the thickness of
the ink. In 2016, Li [38] investigated the same topic
and proposed using a different device; namely, a mi-
crospectrophotometer, focusing on the intersections of
lines created with various tools, printing techniques
and stamp impressions. The author established three
criteria that had to be met before attempting an as-
sessment with this technique: the spectrum obtained
of the stamp ink must be different from the spectrum
obtained from the paper and the writing or printing
material; the lines should be continuous at the inter-
sections; and the spectrum of the material occupying
the top layer should be obtainable without distortions.
Also worth mentioning is the article by Martins et al.
[39], in which the researchers proposed using a VSC

Problems of Forensic Sciences 2024, vol. 139, 245-267
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6000 spectral comparator to collect reflection spectra.
Although the authors observed many incorrect meas-
urements of the sequences of intersecting lines, they
did not rule out the significance of this method. In
2021, Mathayan et al. [40] analysed the depth-based
distribution of chemical elements in writing materials
applied with various pens as well as inkjet and laser
printers. One of the techniques they used, the Ruther-
ford backscattering spectrometry (RBS), involves the
absorption of the energy of ions that are reflected from
atoms in the sample at an angle similar to the angle of
incidence. Another technique, called particle-induced
X-ray emission (PIXE), allows for an analysis of the
chemical composition of samples with X-rays created
by bombarding a substance with a beam of particles,
usually protons or ions. The obtained results helped to
determine the sequence of graphical elements applied
with two different laser printers and some ballpoint
pen inks. Nonetheless, the effectiveness of the results
depended on the composition of each material, espe-
cially if it contained heavy elements with a sufficient-
ly high concentration. In such cases, the authors were
also able to reveal smudged marks and marks modi-
fied with a writing material of a different composition.
However, the analysis of graphical lines applied with
a water-based writing tool (whose main characteristic
is penetrating paper) or these containing very low con-
centrations of heavy elements is challenging.

2.5.1. Raman spectroscopy

Among the spectroscopic methods worth mention-
ing is Raman spectroscopy. It involves measuring the
radiation of inelastic photon scattering. Changes in the
wavelength, i.e., the Raman shift, result from interac-
tions between radiation and the vibrating bonds in the
molecules of a sample. They may provide information
about the molecular structure, chemical composition
and physical states of a material. Raman spectroscopy
is non-destructive, provided that a laser of an appro-
priate power is used.

The method was first proposed for the assessment
of the intersections of graphical elements by Clay-
bourn and Ansell in 2000 [41], who suggested using
a low-power laser with a wavelength of 514 nm in or-
der to avoid damaging the sample. The authors pointed
out fluorescence as the main drawback of the method;
if fluorescence does occur, it is recommended to use
a laser with a wavelength of 782 nm. The methodol-
ogy proposed by the authors was based on assessing
the composition of the material applied on top of an
intersection, and it could be used in cases where the
two materials forming the intersection had a different

chemical composition. No false positive results were
obtained in their assessment. In 2002, Fabianska and
Kunicki [42] conducted a series of assessments using
Raman spectroscopy, in order to analyse the intersec-
tions between homogenous and heterogenous lines.
According to the authors, ‘a Raman spectrum obtained
from the surface of the intersection should constitute
a composite of both spectra with a preponderance of
features that are typical for the spectrum of the ink on
top’ [42]. When the authors analysed 208 intersections
in opposite combinations, more positive results were
obtained for heterogenous intersections. However,
they only amounted to 54.1% of all results, compared
to 27.1% in homogenous intersections. Some false
positives were also observed, but the authors did not
find any regularity in the results (Fig. 4). A subse-
quent study on Raman spectroscopy was published 10
years later. Raza and Saha [43] compared this method
with that of high-performance liquid chromatography
(HPLC), stating that the first one was more effective,
so they decided to focus on this method in their further
research. However, they were unable to determine the
sequence with which graphical elements were applied
onto a surface in cases of intersections between stamp
ink and ballpoint pen ink. In 2014, Braz et al. [44] pro-
posed using Raman spectroscopy in combination with
multivariate curve resolution (MCR), a technique of
spectroscopic data analysis, highlighting its effective-
ness in the identification and quantitative determina-
tion of chemical components in the examined samples.
Based on mathematical algorithms a spectral ‘mix’ is
divided into individual components; for example, var-
ious chemical compounds,. This allows for a subse-
quent identification and quantification of each of these
components. Unfortunately, only two participants
took part in the blind tests, who incorrectly determined
the sequence of graphical elements respectively, 31%
and 32% of cases. In 2017, the MCR module was used
again to identify Raman spectra. Borba et al. [45]
demonstrated that MCR helped to identify crossed-out
writing, however, a shortcoming of their research was
the lack of analysis of blind samples. Two years later,
Brito et al. [46] also used MCR, but only obtained an
efficiency of 70%.

Spectroscopic methods, due to their non-destruc-
tive character, are useful for distinguishing between
two inks with different compositions. However, in the
case of intersections of graphical elements, the results
are still affected by many different effects, including
the mixing of components and distortions resulting
from the presence of materials around the examined
lines.
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Canon inkjet printer ink on Bic Pepsi Blue ballpoint pen ink.
a — Raman spectrum of Canon inkjet printer ink; b — spec-
trum from the surface of the intersection; ¢ — spectrum from
the lower layer of the intersection; d — Raman spectrum of
Bic Pepsi Blue ballpoint pen ink [42].
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Bic Fine Black ballpoint pen ink on Pilot BPS Fine Black
ballpoint pen ink. a — Raman spectrum of Bic Fine Black
ballpoint pen ink; b — spectrum from the surface of the in-
tersection; ¢ — spectrum from the lower layer of the intersec-
tion; d — Raman spectrum of Pilot BPS Fine Black ballpoint
pen ink [42].

Fig. 4. Raman spectra of inks obtained from pure graphic lines and from the intersections of the lines [42].

2.6. Assessment of elemental composition

Secondary ion mass spectrometry (SIMS) involves
breaking off molecules from the surface of the sample
with high-energy ions, which then pass through a mass
analyser in order to create a map of the chemical com-
position of the investigated area. The most popular
variant of SIMS is time-of-flight secondary ion mass
spectrometry (ToF-SIMS), where heavy ions reach
the detector later than light ones. Acceleration divides
the ions according to the ratio of the mass and charge,
which is the basis for their identification. However, the
sample is destroyed in the process, either during the
measurement or during the preparation.

The method was employed in document examina-
tions as early as in the 1990s, when it was primari-
ly used to differentiate between writing materials.
Only much later, in 2006, He et al. [47] suggested
using ToF-SIMS to assess the sequence of graphical
elements. The procedure is similar to that of a spec-
troscopic analysis, but instead of spectra, the method
collects information about the elemental composi-
tion of all the lines located within intersections and
outside them, in order to determine the continuity of
one of the lines. However, the authors encountered
two problems: mixing of the components of the sub-
stances at the intersections and the influence of the
paper. In 2014, Lee et al. [48] analysed the sequence
of graphical elements created with a toner, ballpoint
pen ink or stamp ink. They compared two methods:

FTIR spectroscopy and mass spectroscopy. In this
case, the latter was found to be more effective. In turn,
a study conducted by Goacher et al. and published in
2017 [49] focused on intersections applied with black
ballpoint pen inks. The results showed an alarmingly
large number of incorrect assessments caused by the
diffusion of the writing material into the paper that
correlated with the drying time of the ink. A year lat-
er, Malloy et al. [50] proposed using MeV-SIMS-ToF,
in which molecules are desorbed from a surface using
ions with energy at the megaelectronvolt level (previ-
ously, kiloelectronvolts were used). The authors of this
study reported that the destructive nature of the meth-
od and measurement difficulties caused discontinuities
in the lines produced by the writing material and by
an uneven surface on which the writing material was
applied. Another point worth noting is that MeV-SIMS
uses a particle accelerator, which leads to additional
costs and technical requirements. In subsequent publi-
cations from 2019 (Moore et al.) [51] and 2021 (Barac
et al.) [52], the authors highlighted problems related
to analysing water-based writing materials which, due
to their absorption into the surface, can lead to misin-
terpretations, especially when intersecting with other
materials, such as oil-based ones. In the former article,
an additional spectroscopic method was presented that
employs PIXE. However, the authors were only able
to correctly identify the sequence in four out of six
intersections.
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Despite the immense potential of SIMS in deter-
mining the elemental composition of samples, the
method is susceptible to the mixing of the writing and
printing materials, as with the previous method, and
leads to their destruction.

2.7. Other methods

Over the years, many methods not belonging to
any of the aforementioned categories have also been
presented.

In 1977, Strach [53] proposed that in order to de-
termine the order of applying graphic elements to the
document, the narrowing of the second line in the con-
figuration at the intersection should be assessed. Ac-
cording to Strach, the line that is applied first leaves
a relief, whereas the second one narrows after leav-
ing the area of the intersection. Unfortunately, this ef-
fect was only observed for intersections created with
a ballpoint pen. As a result, the sequence was assessed
correctly in only 17% of cases. In turn, as early as in
1978, More [54] described the application of a foil
used to collect latent fingerprints’ for the assessment
of the sequence of graphical lines. With this method,
the foil is used to reflect the intersection surface, there-
by primarily capturing the edges of the lines, which
are the areas located higher up, without including the
interior of the relief. This allows researchers to assess
the continuity of the lines and their sequence. In 1979,
Waeschle [55] analysed images of samples of inter-
sections using an electron microscope. Substances
corresponding to a given writing tool were modelled
on a surface and assessed visually, in order to deter-
mine which one of them was applied second. In this
case, the author obtained positive results and encour-
aged further research in this area. In 1982, Igoe and
Reynolds [56] suggested a method resembling the one
presented by Strach, but employing a special paper

Fig. 5. Color changes of a forged document with printed text over seal impressions; a — before exfoliation with adhesive tapes,

b — after exfoliation [59].

called Kromekote. They observed that the method is
non-destructive as long as proper care is taken, as only
the top layer of a writing material is collected, i.e.,
part of the material is transferred onto the Kromekote
paper. Its effectiveness was evaluated at 80%; while
in the remaining 20% of the copied intersections, the
sequence could not be unambiguously determined.
However, it should be noted that the method is inef-
fective with respect to lines created with liquid ink and
pencils. Three years later, Jasuja et al. [57] proposed
a new method involving the assessment of reliefs un-
der oblique illumination. Despite a lack of clear 3D
modelling, the method was based on the same prin-
ciple, i.e., determining the continuity of line impres-
sions. The authors were able to correctly determine the
sequence in 90% of cases; however, six cases yielded
incorrect results. In 1997, Leung and Leung [58] pub-
lished an article summarising the current knowledge
about the lifting method using Kromekote paper. The
authors listed a set of factors that affected the results,
such as excessive or insufficient pressure, time of the
sample creation, speed of writing, width of the re-
liefs and differences in relief intensity. They assessed
many intersections and concluded that the method
was susceptible to human error. In 2013, Lee et al.
[59] proposed analysis that was also imprint-based
but this time using adhesive tape. They analysed the
intersections between stamp impressions and printed
text applied with an inkjet printer. Their procedure in-
volved photographing the assessed area and carefully
removing the top layer of the intersection using tape.
Next, the same area was photographed again, and the
obtained images were compared to determine the ma-
terial that appeared after the top layer was removed,
which indicated the presence of a writing material lo-
cated below. These authors did not provide detailed
data on the number of correct results (Fig. 5).
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The rich variety of approaches that do not belong to
any of the aforementioned categories demonstrates the
level of engagement, development-oriented mindset
and the intent to solve problems related to the assess-
ment of intersections among the scientific community.

2.8. Mixed methods

The reviewed literature also included articles that
proposed combining different methods in order to ana-
lyse the intersections between graphical elements.

In 1983, Mathyer and Pfister [60] described an
application of Kromekote paper and an electron mi-
croscope based on previous studies, suggesting that
a combination of these two methods would yield
complementary results, allowing for the collection
of a larger amount of information about the inter-
sections to help determine their sequence. However,
only a year later, Koons [61] conducted an analysis
aimed at proving or disproving the hypothesis put for-
ward by Mathyer and Pfister. Koons concluded that
for some intersections, only one of the two methods
is effective, which is why using a combination of both
could improve their performance. In the case of sam-
ples prepared for a SEM assessment, a small fragment
of an intersection should be cut out and coated with
a special coating. Omitting this stage considerably
worsens the magnifying capacity of the equipment.
On the other hand, using Kromekote paper first does
not affect the results obtained with electron microsco-
py. However, because the samples may become flat-
tened to an extent, the author suggested performing
more verification tests. The primary disadvantage of
both techniques is the inability to image water-based
writing materials. Kromekote paper is effective in the
case of homogenous lines, with the exception of inter-
sections created with a pencil. In 2017, Li and Ouyang
[62] conducted a study using a stereoscopic micro-
scope, but employing different methods from previous
studies. They investigated the physical properties, flu-
orescence and collected top layer of an intersection.
Blind tests, performed with five participants, showed
a 100% efficiency. In 2011, Wang and Li [63] used
a combination of Fourier-transform infrared spectros-
copy (FTIR) and scanning electron microscopy with
energy dispersive X-ray spectroscopy (SEM-EDX) as
analytical and chemical methods with improved accu-
racy. This allowed them to observe the migration of
molecules between a stamp impression and printed
text. In order to determine the sequence of graphical
elements, they assessed the proportions between the
heights of FTIR spectral bands, and applied SEM to
map the surface. This allowed the authors to obtain

complete information about the chemical composition
of the intersections. In 2016, Kim et al. [64] proposed
combining a focus ion beam (FIB) with SEM-EDX in
a double-beam machine to analyse the same surface
with both methods at the same time, yielding both
an image of the surface and complementary infor-
mation about its elemental composition. Blind tests,
performed with 12 experts, correctly determined the
sequence with which the graphical elements were ap-
plied in 100% of cases.

Every method has its advantages and disadvantag-
es. Therefore, their complementarity is essential to ob-
tain comprehensive information that allows experts to
accurately assess the results of measurements.

3. Summary

This review is a new attempt at evaluating the tech-
niques used in forensic document examinations aimed
at determining the sequence of graphical elements.
Another purpose of the review is to shed light on the
development of each of these techniques over the past
decades. The preferred techniques among those pre-
sented here are the non-destructive ones; however,
even a non-destructive technique should be rejected
if it yields false positives. The substantial number of
studies and the continuous development in this field
show how important it is to find the best method.
While many of the listed ones in this review have
a great deal of potential, however the results are af-
fected not only by the assessment procedure, but often
also by the conditions in which the evidence is created
or stored. The authors of this review hope it will help
readers systematise their knowledge and contribute to
their continued development.

References

1. Czaplicki K. Dokumenty tozsamosci. Jawnos$¢ i bezpie-
czenstwo. Warszawa: Wydawnictwo C. H. Beck; 2016.

2. Kozminski L. Dokument jako $lad kryminalistyczny:
wybrane aspekty. Pita: Wydawnictwo Szkoly Policji;
2010.

3. Bradley J. Sequence of pencil strokes. J Crim Law Crim-
inol Police Sci. 1963 Jun;54(2):232-234.

4. Saini K, Kaur R, Sood N. Determining the sequence of
intersecting gel pen and laser printed strokes — a compar-
ative study. Sci Justice. 2009 Dec;49(4):286-291.

5. Saini K, Kaur R, Sood N. A study for establishing the
sequence of superimposed lines: Inkjet versus writing in-
struments. Forensic Sci Int. 2009 Dec;193(1-3):14-20.

Problems of Forensic Sciences 2024, vol. 139, 245-267



256

Z. Bura, M. Kunicki

10.

11.

12.

13.

14.

15.

16.

17.

18.

19.

Wang S, Lu C, Wang G. Examination of the sequence
between laser printing and rollerball pen writing without
an intersecting stroke. J Forensic Sci. 2015 Nov;60(6):
1594-600.

Wang S. Research on the sequence of laser printing and
fountain pen writing without a crossing line. Aust J Fo-
rensic Sci. 2015 Jun;48:1-13.

Lunakova M. Sequence determination in cases of non-in-
tersecting electrophotographic print and handwritten
entries. Journal of the American Society of Questioned
Document Examiners. 2016;19(2):3-14.

Tajik Esmaeili A, Ataeefard M, Safi M. Recognition of
sequence of print and ink strokes: investigation the effect
of handwriting pressure, hue of ink, printer and paper
type. Prog Color Color Coat. 2019 Nov 1;12(4):251-261.
Meneghetti M, Mancini L, Caligiore G, Zampa F. De-
termining line-crossing sequences between laser printing
and black ink using digital microscopy: The influence of
writing tool and toner. Forensic Sci Int. 2024 Jul;360.
Radley R. Determination of sequence of writing impres-
sions and ball pen inkstrokes using the ESDA technique.
J Forensic Sci Soc. 1993 Apr;33(2):69-72.

Radley R. Determination of sequence of intersecting
ESDA impressions and porous tip, fibre tip and rollerball
pen inks. Sci Justice. 1995 Jan;35(4):267-272.

Radley R, Lindblom B. Impressions/ink intersection se-
quencing — a comprehensive overview. Journal of the
American Society of Questioned Document Examiners.
2011;14:3-13.

Giles A. Extending ESDA’s capability: the determination
of the order of writing and impressions using the tech-
nique of electrostatic detection. Forensic Sci Int. 1993
May;59(2):163-168.

Daéid N, Whitehead L, Allen M. Examining the effects
of paper type, pen type, writing pressure and angle of
intersection on white and dark dominance in ESDA
impressions of sequenced strokes — an application of
the likelihood ratio. Forensic Sci Int. 2008 Oct 25;181
(1-3):32-5.

Radley R. Determination of sequence of ball point pen
writing utilising infrared luminescence techniques. J Fo-
rensic Sci Soc. 1982 Oct;22(4):373-5.

Rosengarten A, Zhidkov T, Hadassah T. Determining
the sequence of crossing lines using fluorescence mi-
croscopy. 9th International Conference on NDT of Art:
Israel; 2008. Available from: https://www.ndt.net/article/
art2008/papers/211Rosengarten.pdf

Li B, Ouyang G. An examination of the sequence of
intersecting seal and laser printing toner line. J Foren-
sic Sci. 2017 Mar;62(2):476-482. doi: 10.1111/1556-
4029.13283. Epub 2016 Nov 17.

Williamson R, Djidrovska D, Ledic A, Brzica S, Vesna A,
Hofer R, et al. Characterization and identification of lu-
minescent components in inks using various analytical
techniques for the study of crossed-line intersections. Fo-
rensic Chem. 2017 Jan;3:28-35.

20.

21.

22.

23.

24.

25.

26.

27.

28.

29.

30.

31.

32.

33.

34.

Li B, Ouyang G, Zhao P. Preliminary study on determin-
ing the sequence of intersecting lines by fluorescence
technique. J Forensic Sci. 2018 Mar;63(2):577-582. doi:
10.1111/1556-4029.13572. Epub 2017 Jun 6.

Wu X, Fang F, Li B. Determination of the sequence of in-
tersecting lines between toners and seals by laser fluores-
cence microscope. J Forensic Sci. 2019 Nov;64(6):1761-
1768. doi: 10.1111/1556-4029.14097. Epub 2019 May.
Kasas S, Khanmy-Vital A, Dietler G. Examination of line
crossings by atomic force microscopy. Forensic Sci Int.
2001 Jul 15;119(3):290-8.

Khanmy-Vital A, Kasas S, Dietler G. The use of atomic
force microscopy to determine the sequence of crossed
lines. Problems of Forensic Sciences. 2001;46:401-412.
Berx V, De Kinder J. A 3-D view on the crossing lines
problem in document investigation. Proc SPIE-Int Soc
Opt Eng. 2002 Jan;4709:102-110.

Spagnolo G, Simonetti C, Cozzella L. Superposed
strokes analysis by conoscopic holography as an aid
for a handwriting expert. J Opt A-Pure Appl Opt. 2004
Aug;6(9):869-874.

Spagnolo G. Potentiality of 3D laser profilometry to
determine the sequence of homogenous crossing lines
on questioned documents. Forensic Sci Int. 2006 Dec
20;164(2-3):102-9. doi: 10.1016/j.forsciint. 2005.12.004.
Watson G, Watson J. Potential applications of scanning
probe microscopy in forensic science. J Phys Conf Ser.
2007 Apr;61:1251-1255.

Kaur R, Saini K, Sood N. Sequencing the intersections
of printed strokes with writing instrument strokes using
DocuCentre expert (PIA 6000-EDF). Sci Justice. 2013
Jun;53(2):206-211.

Mann M, Shukla S, Pathak S. Determination of the se-
quence of strokes made from the same color and type
of the ink. J Punjab Acad Forensic Med Toxicol. 2018
Jul;18(1):50-53.

Mann M, Pathak S, Shukla S. Three-dimensional detec-
tion of sequence of strokes using confocal microscope.
Egypt J Forensic Sci. 2019 Mar;9(1):12-20.

Saini K, Rathore R, Kaur R, Sharma T, Kaur S. Establish-
ing sequence of inkjet printer, laser printer and writing
ink strokes using scanning electron microscopy (SEM).
AJFSFM. 2019 Dec;1(10):1367-1372.

Zhang N, Jiang P, Wang W, Wang C, Xie L, Li Z,
Huang W, et al. Initial study for the determination of the
sequence of intersecting lines between gel pens and seals
by optical coherence tomography. J Forensic Sci. 2020
Nov;65(6):2071-2079.

Gould J, Clement S, Crouch B, King RSP. Evaluation of
photometric stereo and elastomeric sensor imaging for
the non-destructive 3D analysis of questioned documents
—a pilot study. Sci Justice. 2023 Jul;63(4):456-467.
Asicioglu, F, Gelir A, Yilmaz A, Kinder J, Kadi O,
Ozdemir O, et al. 3D scanning based image processing
technique for measuring the sequence of intersecting
lines. Int J Doc Anal Recog. 2024;1-12.

Problems of Forensic Sciences 2024, vol. 139, 245-267



A review of and trends in the assessment of the sequence with which graphical elements are applied to a document

257

35.

36.

37.

38.

39.

40.

41.

42.

43.

44.

45.

46.

47.

Vaid B, Rana R, Dhawan C. Determination of sequence
of strokes through reflection spectra. Problems of Foren-
sic Sciences. 2011 Jan;87:193-203.

Kaur R, Saini K, Sood N. Application of video spec-
tral comparator (absorption spectra) for establishing the
chronological order of intersecting printed strokes and
writing pen strokes. Sci Justice. 2013 Jun;53(2):212-9.
Gal T, Sandor J, Karoly A. Determining the se-
quence of crossed lines by FT-IR-ATR-microsco-
py. Global Forensic Science Today. 2012. Available
from:https://www.researchgate.net/profile/Agnes-Kar-
oly/publication/275948162 Determining_the_se-
quence_of crossed_lines_by FT-IR-ATR-Microscopy/
links/554a04840cf26eacd6923123/Determining-the-se-
quence-of-crossed-lines-by-FT-IR-ATR-Microscopy.pdf
Li B. An examination of the sequence of intersecting
lines using microspectrophotometry. J Forensic Sci. 2016
May;61(3):809-814.

Martins A, Dourado C, Talhavini M, Braz A, Batista Bra-
ga J. Determination of chronological order of crossed
lines of ballpoint pens by hyperspectral image in the vis-
ible region and multivariate analysis. Forensic Sci Int.
2019 Mar;296:91-100.

Mathayan V, Sortica M, Primetzhofer D. Determining the
chronological sequence of inks deposited with different
writing and printing tools using ion beam analysis. J Fo-
rensic Sci. 2021 Mar;66:1-9.

Claybourn M, Ansell M. Using Raman spectroscopy to
solve crime: inks, questioned documents and fraud. Sci
Justice. 2000;40(4):261-271.

Fabianska E, Kunicki M. Raman spectroscopy as a new
technique for determining the sequence of intersecting
lines. Problems of Forensic Sciences. 2003;53:60-73.
Raza A, Saha B. Application of Raman spectroscopy in
forensic investigation of questioned documents involv-
ing stamp inks. Sci Justice. 2013 Sep;53(3):332-338.
Braz A, Lopez-Lopez M, Garcia-Ruiz C. Raman imaging
for determining the sequence of blue pen ink crossings.
Forensic Sci Int. 2015 Apr;249:92-100. doi:10.1016/j.
forsciint.2015.01.023. Epub 2015 Jan 31.

Borba F, Jawhari T, Honorato R, Juan A. Confocal Ra-
man imaging and chemometrics applied to solve forensic
document examination involving crossed lines and oblit-
eration cases by a depth profiling study. Analyst. 2017
Mar;142(7):1106-1118.

Rodrigues E, Brito L, Chaves A, Braz A, Pimentel M.
Raman hyperspectral imaging and a novel approach for
objective determination of the order of crossing ink lines.
Spectrochim Acta A Mol Biomol Spectrosc. 2019 Dec
5;223:117287.

He A, Karpuzov D, Xu S. Ink identification by time-of-
flight secondary ion mass spectroscopy. Surf Interface
Anal. 2006 Mar;38:854-858.

48.

49.

50.

51.

52.

53.

54.

55.

56.

57.

58.

59.

60.

61.

62.

Lee J,Kim S, Cho Y, Nam Y, Lee K, Lee Y. Characteriza-
tion and sequence determination of pen inks, red sealing
inks, and laser toners by TOF-SIMS and ATR FTIR. Surf
Interface Anal. 2014 Apr;46:317-321.

Goacher R, DiFonzo L, Lesko K. Challenges determin-
ing the correct deposition order of different intersecting
black inks by time-of-flight secondary ion mass spec-
trometry. Anal Chem. 2017 Jan;89(1):759-766.

Malloy M, Radovi¢ I, Siketi¢ Z, Jaksi¢ M. Determination
of deposition order of blue ballpoint pen lines by MeV
secondary ion mass spectrometry. Forensic Chem. 2018
Mar;7:75-80.

Moore K, Barac M, Brajkovi¢ M, Bailey M, Siket-
i¢ Z, Bogdanovi¢ Radovi¢ I. Determination of deposi-
tion order of toners, inkjet inks, and blue ballpoint pen
combining Mev-secondary ion mass spectrometry and
particle induced X-ray emission. Anal Chem. 2019
Oct;91(20):12997-13005.

Barac M, Filko A, Siketi¢ Z, Brajkovi¢c M, Ledi¢ A,
Bogdanovi¢ Radovi¢ I. Comparison of optical tech-
niques and MeV SIMS in determining deposition order
between optically distinguishable and indistinguishable
inks from different writing tools. Forensic Sci Int. 2022
Feb;331:111136.

Strach S. Establishing the sequence of intersecting ball-
point pen strokes. Forensic Sci. 1978;11(1):67-74.
Moore D. Determining the sequence of ball-point
pen writings — a new method? J Forensic Sci. 1978
Jan;23(1):142-148.

Waeschle P. Examination of line crossings by scanning
electron microscopy. J Forensic Sci. 1979 Jul;24(3):
569-578.

Igoe T, Reynolds L. A lifting process for determining
the writing sequence of two intersecting ball-point pen
strokes. Forensic Sci Int. 1982;20(2):201-205.

Jasuja O, Singla A, Chattopadhyay PK. A simple meth-
od for determining the sequence of intersecting ball pen
lines. J Forensic Sci Soc. 1987 Jul;27(4):227-230.
Leung S, Leung Y. A systematic study of the lifting tech-
nique for determining the writing sequence of intersect-
ing ball pen strokes. Sci Justice. 1997 Jul;37(3):197-206.
Lee K, Lee J, Kong S, Kim B. Sequence discrimina-
tion of heterogeneous crossing of seal impression and
ink-printed text using adhesive tapes. Forensic Sci Int.
2014 Jan;234:120-125.

Mathyer J, Pfister R. The determination of sequence of
crossing strokes by the “Kromekote™ paper lifting pro-
cess and by the scanning electron microscopic method,
Forensic Sci Int. 1984 Feb;24(2):113-124.

Koons R. Sequencing of intersecting lines by combined
lifting process and scanning electron microscopy. Foren-
sic Sci Int. 1985 Apr;27(4):261-276.

Li B, Ouyang G. An examination of the sequence of in-
tersecting seal and laser printing toner line. J Forensic
Sci. 2017 Mar;62(2):476-482.

Problems of Forensic Sciences 2024, vol. 139, 245-267



258

Z. Bura, M. Kunicki

63.

64.

Wang Y, Li B. Determination of the sequence of inter-
secting lines from laser toner and seal ink by Fourier
transform infrared microspectroscopy and scanning elec-
tron microscope / energy dispersive X-ray mapping. Sci
Justice. 2012 Jun;52(2):112-118.

Kim J, Kim M, An J, Kim Y. Determination of the se-
quence of intersecting lines using focused ion beam/
scanning electron microscope. J Forensic Sci. 2016
May;61(3):803-808.

ORCID
Marcin Kunicki® 0000-0002-0604-2514
Zuzanna Bura® 0009-0002-9503-3659

Corresponding author
Zuzanna Bura
Instytut Ekspertyz Sadowych
ul. Westerplatte 9
PL 31-033 Krakéw
e-mail: zbura@jies.gov.pl

Problems of Forensic Sciences 2024, vol. 139, 245-267



Problems of Forensic Sciences 2024, vol. 139, 245-267

PRZEGLAD ORAZ TRENDY W BADANIACH NAD KOLEJNOSCIA
NANOSZENIA ELEMENTOW GRAFICZNYCH NA DOKUMENT

1. Wstep

Pomimo szybkiego postepu cyfryzacji spoteczenstwa
kryminalistyczne badania dokumentéw w ramach nauk
sadowych nadal odgrywaja istotng role, przede wszyst-
kim ze wzgledu na wszechobecnos¢ przedmiotu badan
W naszym codziennym otoczeniu — poczawszy od weksli
i pokwitowan poprzez roéznego rodzaju umowy i skon-
czywszy na testamentach. Pozostajace w powszechnym
uzytku dokumenty na przestrzeni stuleci zmieniaty swoja
forme, jednak ich funkcja informacyjna wcigz pozosta-
wata taka sama. W ujeciu prawnym definiowane sa jako
»kazdy przedmiot lub inny zapisany nos$nik informacji,
z ktorym jest zwigzane okreslone prawo, albo ktory ze
wzgledu na zawarta w nim tres¢ stanowi dowod prawa,
stosunku prawnego lub okolicznosci majacej znacze-
nie prawne” (art. 115 § 14 k.k.) lub ,,no$nik informa-
cji umozliwiajacy zapoznanie si¢ z jej trescia” (art. 77
§ 3 k.c.). Wiaze si¢ to z jego tradycyjnym rozumieniem,
poniewaz z taciny stowo documentum od docere oznacza
»hauczac¢” oraz mens oznacza wyrazenie i przekaz woli
przez konkretng osobe, wywotujace okreslone sytuacje
faktyczne, bedace skutkiem konkretnych czynnosci [1].
Tymczasem definicja dokumentu w badaniach sgdowych
przybiera nieco odmienng forme, a mianowicie: ,,przed-
miot posiadajacy w réznej formie tre$¢ majaca znacze-
nie prawne. I tylko zycie i rozwdj cywilizacji ogranicza,
a wlasciwie rozszerza, realne formy dokumentu” [2]. Ze
wzgledu na fakt nieograniczania przytoczonych wyzej
definicji stowa ,,dokument” do namacalnych, papiero-
wych egzemplarzy przed ta dziedzing kryminalistyki
otwierajg si¢ mozliwosci dalszego rozwoju, wynikajace
z cyfryzacji 1 postgpu spoteczenstwa.

Jako jedna z poddziedzin badan dokumentow wyrdz-
ni¢ mozemy ustalenie kwestii kolejnosci kreslenia ele-
mentow graficznych na powierzchni papieru. Badania
w tym zakresie stuza do ujawniania oszustw zwigzanych
z nanoszeniem wtornych zapiséw do juz istniejacych,
a w efekcie prowadza np. do okreslenia, czy podpis zo-
stat nakreslony in blanco badz ustalenia pierwotnej tre-
$ci dokumentu. Brak uniwersalnej metodologii w przy-
padku tego rodzaju analiz wcigz pozostaje wyzwaniem.
Naukowcy zajmujacy si¢ tym zagadnieniem od lat
prowadza zywe polemiki oraz proponuja nowe rozwia-
zania badawcze. W ciggu ostatnich lat opublikowano
wiele prac, w ktorych omowiono liczne techniki. Niniej-
szy artykul ma na celu usystematyzowanie tej wiedzy
i wyroznienie najwazniejszych strategii postgpowania,

a takze zapewnienie kompleksowego przegladu metodo-
logii opracowanych przez ekspertow z dziedziny badan
dokumentow.

W dalszej czeSci pracy przyjeto nastepujacy podziat:
o ze wzgledu na wykorzystywang aparaturg:

— mikroskop,
— system obrazowania elektrostatycznego ESDA®,
e ze wzgledu na rodzaje zastosowanych technik:
— badania optyczne z wykorzystaniem zjawiska lu-
minescencji,
— modelowanie 3D,
— badania spektroskopowe
o spektroskopia Ramana,
— badania sktadu pierwiastkowego
oraz inne metody, ktore nie wpisuja si¢ w zadng z powyz-
szych kategorii.

Mimo ze niektore z opisywanych w literaturze tech-
nik badawczych wykazuja wysoki potencjal w prawidto-
wym okreslaniu kolejnosci naniesienia elementéw gra-
ficznych na dokument, zdarzaja si¢ przypadki, gdy ich
zastosowanie wigze si¢ z nieodwracalnym uszkodzeniem
lub zniszczeniem dokumentow badz co gorsza prowadza
one do uzyskania wynikow fatszywie pozytywnych.

2. Metody badan skrzyzowan linii graficznych
2.1. Mikroskopia

Metody mikroskopowe s najstarszymi, a zarazem
najbardziej efektywnymi i najczgsciej wykorzystywa-
nymi technikami w badaniach skrzyzowan linii graficz-
nych. Analiz¢ materialu przeprowadza si¢ z wykorzysta-
niem mikroskopu optycznego lub cyfrowego. W pierw-
szym z nich — znanym od 1590 r. — obraz zbierany jest
przez soczewki, a oceny dokonuje bezposrednio opera-
tor. Natomiast mikroskopia cyfrowa opracowana zosta-
a dopiero 400 lat pozniej, w roku 1986. Obserwowany
przy jej pomocy obraz przetwarzany jest przez kamerg
i przekazywany przez monitor, dzigki czemu mozliwe
jest osiggniecie jego wysokiej rozdzielczosci.

Juz w 1963 r. Bradley [3], analizujac skrzyzowania
naniesione otowkami, wykorzystujac mikroskop stere-
oskopowy, prowadzit obserwacje przy réznych katach
oswietlenia w powigkszeniu 30x. Ocenie podlegata
przede wszystkim ciggto$¢ depozytow pozostawianych
przez grafit, ktore w odpowiednim o$wietleniu wykazy-
waly specyficzny polysk. Ponadto o ile linie graficzne
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byly nakres$lone przy silnym nacisku otéwka, mozliwe
bylo rowniez przeanalizowanie roéwnolegtych ztobko-
wan 1 wglebien powstatych przez interakcje narze¢dzia
pisarskiego z podtozem. Autor zalecil, by podczas badan
stosowano rozne techniki i uwzgledniano takie czynniki,
jak: kat o$wietlenia, rodzaj wykorzystywanej aparatury
czy stopien powigkszenia. Dopiero w 2009 r. Saini i in.
[4] zaproponowali taczne wykorzystanie mikroskopu
cyfrowego i stereoskopowego. Badali oni skrzyzowania
linii graficznych wykonanych za pomoca dlugopisow
zelowych i drukarek laserowych, w efekcie czego zaob-
serwowano $wiecenie si¢ obszaru w miejscu, w ktorym
materiat pisarski zostal naniesiony na nadruk. W tym sa-
mym roku wydali oni takze druga publikacj¢ [5], w kto-
rej tym razem opisane zostaly skrzyzowania linii pisar-
skich z nadrukami wykonanymi drukarka atramentowa
zamiast laserowej. Proby §lepe wykazaly wysoka sku-
tecznos$¢ zastosowanego mikroskopu stereoskopowego,
a sami autorzy skonkludowali, Ze najtrafniej oceniane sa
skrzyzowania nakre$lone réznokolorowymi materiata-
mi pisarskimi. Trzeba jednak podkresli¢, ze nie uzyskali
oni analogicznych wynikow przy wykorzystaniu mikro-
skopu cyfrowego. W 2015 r. Wang i in. [6], a nastgpnie
sam Wang [7], wydali publikacje b¢dace kontynuacjami
wczesniej opisanych badan. Brali oni pod uwage zmien-
ne takie jak pokrycie pastg drobin tonera rozktadajacych
si¢ na calym dokumencie w procesie druku oraz zmiang
obrazu linii pisarskiej pod wplywem procesdéw termicz-
nych wynikajacych z przejscia wczesniej zapisanej kart-
ki przez urzadzenie drukujace. Zaprezentowane wyniki
okazaly si¢ niejednoznaczne, bowiem do wykonania
probek wykorzystano dlugopis piszacy czarng pasts,
ktéra stabo odznaczala si¢ na nadrukach. Rok podzniej
Lunakova [8] w swym artykule przedstawita metodyke
badan kolejno$ci naniesienia elementéw graficznych na
dokument za pomoca mikroskopu optycznego i aparatu
mikro-zoom takze dla przypadkow, w ktorych nie wy-
stepuja bezposrednie skrzyzowania linii graficznej z na-
drukami, proponujac ewaluacje dwoch cech. Pierwsza
z nich jest statystyczna ocena przypadkowego rozpro-
szenia drobin tonera w obszarach poza nadrukiem przy
linii graficznej zapisu i wokot niej. Poprzez porownanie
ilosciowe rozkladu drobin we wskazanych kategoriach
miejsc na dokumencie eksperci moga ustali¢, czy wpis
zostat wykonany przed czy po druku. Druga — to ocena
bezposrednia, opierajaca si¢ na obserwacji czastek tonera
i atramentu na powierzchni papieru za pomocg mikro-
skopu o duzym powigkszeniu. Biegli analizujg rozmiar
i potozenie czastek tonera oraz ich interakcje¢ z odrecz-
nymi zapisami. Metoda ta wymaga do§wiadczenia i dro-
giego sprzetu mikroskopowego, ale moze by¢ bardzo
skuteczna w ustalaniu sekwencji wpisoéw. W 2019 r.
Esmaeili i in. [9] opisali wplyw réznych czynnikéw na
badania mikroskopowe skrzyzowan, takich jak np. barwa
i odcien materiatu pisarskiego, nacisk na podtoze, rodzaj

techniki druku oraz papieru. Podczas analizy stwierdzi-
li migdzy innymi, ze przy wigkszym nacisku narzedzia
pisarskiego rosnie prawdopodobienstwo prawidtowej
oceny kolejnosci kreslenia linii graficznych. Najnowszy
artykut autorstwa Meneghettiego 1 in. koncentruje si¢ na
wykorzystaniu mikroskopu cyfrowego Hirox RH, ktory
umozliwia powickszenie do 700x. Autorzy w swoich
badaniach przeprowadzili ocen¢ skrzyzowan elemen-
tow graficznych wykonanych za pomoca drukarek la-
serowych z liniami nakre§lonymi ré6znymi narzedziami
pisarskimi. Analizie poddali cechy takie jak peknigcia
tonera, przerwania cigglosci linii graficznych zapisow
znajdujace si¢ tuz za skrzyzowaniem oraz zmiang barwy
powierzchni tonera pod wptywem materiatu pisarskiego
(tzw. bronzing effect). Wedtug autoréw to ta ostatnia ce-
cha odgrywa kluczowa role w prawidlowym okreslaniu
kolejnosci nanoszenia elementoéw graficznych. Najwick-
sze wyzwanie dla badaczy stanowita analiza skrzyzowan
nakreslonych z uzyciem cienkopisow. W ramach badan
stworzono rowniez schemat blokowy, majacy na celu
wsparcie bieglych z zakresu badan dokumentéw w anali-
zie przecinajacych sig linii [10].

Metody mikroskopowe wcigz naleza do najpopular-
niejszych, najczesciej uzywanych i wykazujacych przy
tym wysoka skuteczno$é. Ocena obrazu musi jednak by¢
przeprowadzona przez wyszkolonych ekspertow.

2.2. System obrazowania elektrostatycznego ESDA®

Aparat elektrostatyczny ESDA® stuzy do ujawniania
bezbarwnych przetloczen zapiséw (relieféw) na papie-
rze. Jego dziatanie polega na naniesieniu tfadunkéw na
cienka foli¢ przylegajaca do dokumentu, w efekcie czego
pojawiaja si¢ roznice potencjatdéw miedzy powierzchnia
a zaglebieniami, ktore nastgpnie obrazuje si¢ poprzez
wykorzystanie gromadzacego si¢ w nich czarnego to-
nera. Urzadzenie to stuzy takze do okreslania kolejnosci
linii wchodzacych w sktad przeci¢é pomigdzy re¢kopisem
naniesionym na dokument za pomoca narzedzia pisar-
skiego a bezbarwnymi reliefami.

Prym w tych badaniach wiedzie Radley, autor wie-
lu publikacji, wydanych miedzy innymi w latach 1993
i 1995, oraz we wspoélpracy z Lindblomem w 2011 r.
[11, 12, 13]. Opierat si¢ on na zatozeniu, ze reliefy sa
obrazowane przez aparat ESDA® na czarno, a zapisy
nakres§lane materialem pisarskim na biato, za$ ciagtosc
ktéregos z tych dwoch elementéw wskazuje na jego na-
kreslenie w drugiej kolejnosci. Zauwazyl, ze wplyw na
wykrywalno$¢ reliefow przez aparat ESDA® majg wil-
gotno$¢ oraz wygiecia papieru. Przeanalizowal w swych
pracach liczne probki, jednak skuteczno$é tej metody
okazata si¢ niezadowalajaca, w szczeg6lnosci gdy ma-
terial pisarski zostal naniesiony w drugiej kolejnosci.
Liczba fatszywie pozytywnych wynikow otrzymanych
podczas opisanych badan nakazuje niezwykla ostroznosé¢
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przy ocenie skrzyzowan zobrazowanych za pomoca tej
techniki. W publikacjach tych wykazano szereg czyn-
nikéw mogacych wplynaé na btgdna oceng kolejnosci,
takich jak: nacisk, czas schnigcia materiatu kryjacego,
rodzaj narzedzia pisarskiego, struktura papieru i podtoze,
na ktorym si¢ znajduje. Ponadto sposob przechowywania
dokumentu w aktach spraw sagdowych moze prowadzi¢
do sptaszczenia badanych reliefow. Wnioski te potwier-
dzit Giles [14], dodajac, ze w przypadku gdy zapisy tek-
stowe wykonane sg na reliefach, metoda ta wykazuje
wicksza efektywnosc¢, a wyniki falszywie pozytywne sa
rzadkoscig, natomiast w odwrotnej sytuacji okreslenie
kolejnosci nie jest tak proste, bowiem zaréwno czarne,
jak i biate linie obrazowane za pomoca aparatu ESDA®,
wykazuja podobng intensywno$¢. Ponownie o techni-
ce tej mozna bylo przeczyta¢ w 2008 r. Daéid i in. [15]
jako czynnik obiektywnej oceny zaproponowali wyko-
rzystanie ilorazu wiarygodnosci (likelihood ratio), czyli
stosunku prawdopodobienstwa zaobserwowania wyniku
przy jednej hipotezie do prawdopodobienstwa przy hi-
potezie alternatywnej. Iloraz wiarygodno$ci porownuje
prawdopodobienstwo zaobserwowania danego dowodu
przy zalozeniu, ze pierwsza hipoteza jest prawdziwa,
z prawdopodobienstwem zaobserwowania tego dowodu,
jesli prawdziwa jest hipoteza alternatywna. Na wyniki
badan wptyw miat rodzaj narzedzia pisarskiego i papie-
ru. Dominacje bieli w $ladach ESDA® autorzy uznali za
bardziej wiarygodny predyktor sekwencji skrzyzowan.

Podsumowujac, omawiana metoda skupia si¢
w gltownej mierze na ocenie skrzyzowan niewidocznych
przetloczen z tymi naniesionymi pasta dlugopisowa, co
znacznie ogranicza przedmiot badania kolejnosci krzy-
zujacych sig linii graficznych.

2.3. Badania optyczne z wykorzystaniem zjawiska
luminescencji

Zjawisko to polega na wzbudzeniu elektronéw po-
przez pochlonigcie promieniowania elektromagnetycz-
nego przez czasteczke, wywotujac ich przejscie na wyz-
sza powloke, tym samym wprowadzajac je w stan wzbu-
dzony. Wracajac na pierwotne miejsce, elektrony emituja
energi¢ nizszg niz wzbudzenia. Zmiana ta nazwana jest
przesunigciem Stokesa.

Wykorzystanie tego zjawiska do okreslenia kolejno-
$ci nanoszenia elementow graficznych na dokument juz
w 1982 r. zaproponowatl Radley [16]. Metoda opierata
si¢ na zalozeniu, ze przecinajace si¢ materialy reagu-
ja inaczej przy oswietleniu wiazka wzbudzajaca, przy
czym jedna z linii nie moze wykazywac¢ w §wietle pod-
czerwonym luminescencji. Cigglos¢ linii nieemitujgcej
$wiatla w punkcie przecigcia $wiadczy¢ ma o nakresle-
niu jej w drugiej kolejno$ci. Niemniej jednak wedhug au-
tora brak takiego efektu nie oznacza sytuacji odwrotnej.
Ponadto wplyw na ocen¢ skrzyzowania maja migdzy

innymi rozktad materialu pisarskiego na podtozu oraz
wykorzystana podczas kreslenia sita nacisku. Otrzyma-
ny efekt obserwowany jest w skrzyzowaniach, w ktorych
linie graficzne przecinaja si¢ pod katem 65° lub 90°. Po-
nownie o metodzie tej mozna bylto przeczytaé¢ dopiero
w XXI w. Rosengarten i in. [17] w swojej pracy badali
przede wszystkim skrzyzowania niefluorescencyjnej pa-
sty dlugopisowej z nadrukami wykonanymi za pomoca
luminescencyjnego atramentu. Autorzy nie podaja sku-
tecznoéci wykorzystanej metody, lecz podkreslaja jej
nieniszczacy charakter i zauwazaja jej ograniczenia sku-
piajace si¢ na analizie jedynie skrzyzowan o odmienne;j
luminescencji. W roku 2016 Li i Ouyang [ 18] zbadali sto
dwanascie skrzyzowan pomig¢dzy odciskami pieczatek
a nadrukami wykonanymi drukarka laserowa. W trak-
cie swoich badan odkryli cechy ufatwiajace okreslenie
kolejnosci naniesienia elementow graficznych, w tym
przerwy w nadruku znajdujacym si¢ na odcisku pieczatki
oraz akumulacj¢ czy adhezyjnos¢ jej tuszu na powierzch-
ni tonera. W przypadku gdy fluorescencyjny materiat
znajduje si¢ na powierzchni drugiego, jego intensywnosc
nie zmienia si¢ w stosunku do elementéw poza obsza-
rem skrzyzowania, natomiast w odwrotnej sytuacji jest
ona oslabiona. Badania zakonczyly si¢ probami $lepymi,
ktére wykazaly precyzyjnos¢ zaproponowanych metod
w zakresie ustalania kolejnos$ci pomig¢dzy liniami wy-
konanymi drukiem laserowym i tuszem pozostawionym
przez pieczatke. Przedstawione wyniki sugeruja wysoki
potencjat przedstawionej techniki, jednak nalezy przy
tym pamigta¢ o ograniczeniach, o ktoérych pisza Wil-
liamson i in. [19], zwigzanych z interakcja materiatow
pisarskich w obrebie skrzyzowan linii. Powodujg one
niewidoczng migracje czasteczek substancji, ktdra pro-
wadzi do luminescencji mieszaniny materialow pisar-
skich. Dlatego tez autorzy proponuja wieloanalityczne
podejscie, wykorzystujace potaczenie metod optycznych
z technikami analitycznymi, takimi jak MALDI (matrix
assisted laser desorption and ionization), DART (direct
analysis in real-time), LC (liquid chromatography)
w polaczeniu z MS (mass spectrometry) oraz TLC (thin
layer-chromatography), ktére okazuja si¢ przydatne,
oferujac solidng metode identyfikacji i izolacji zwigz-
kow luminescencyjnych. Niestety, wada dodatkowych
metod jest koniecznos$¢ uszkodzenia dokumentu w celu
uzyskania probek badawczych. W 2018 r. Li i Ouyang
[20] ponownie prowadzili swoje badania, poszerzajac
je o kolejne materiaty pisarskie oraz tworzac dwiescie
dwadziescia skrzyzowan linii heterogenicznych, czyli
wykonanych za pomoca réznych narzedzi pisarskich.
Wskazali, ze kluczowym warunkiem do przeprowadze-
nia skutecznej oceny jest ciagto$¢ kazdej z nich w miej-
scu ich przecigcia. Tym razem podczas prob $lepych
dokonano niejednoznacznych lub blednych ustalen dla
przypadkow, w ktorych wykorzystano odciski piecza-
tek. Gtowng ich przyczyna bylo mieszanie si¢ substancji

Problems of Forensic Sciences 2024, vol. 139, 245-267



262

Z. Bura, M. Kunicki

o podobnej polaryzacji czasteczek, ktore ze wzgledu na
podobienstwo ich wlasciwosci fizycznych wykazuja tak-
ze zblizone wlasciwos$ci optyczne. Natomiast w artykule
Wu i wspotpracownikéw [21] z 2019 r. przedstawiono
ulepszone podejscie do tejze metody, biorac pod uwa-
ge¢ zlozong ,,morfologi¢” tonera i atramentu pieczatki,
dlatego zaproponowano wykorzystanie np. mozliwosci
regulacji dtugosci fali wzbudzenia i uzycie filtrow flu-
orescencyjnych. W badaniu skupiono si¢ na poprawie
parametrow, a finalnie autorzy wykazali pozytywne wy-
niki prob $lepych, a mianowicie 100% doktadnosci przy
wspotczynniku wykrywalnosci na poziomie 90%.
Pomimo obiecujacych wynikéw uzyskanych przez
wyzej wymienionych autorow badania optyczne z wy-
korzystaniem zjawiska luminescencji wcigz wykazuja
ograniczenia juz na etapie warunkow poczatkowych,
a mianowicie fakt, ze analizowane materialy powinny
wykazywac roznice we fluorescencji. Z tego powodu nie-
mozliwe jest okreslenie kolejnosci nanoszenia skrzyzo-
wan homogenicznych, czyli wykonanych takim samym
narzedziem lub roznymi materiatami o tej samej barwie.
Ponadto osoba oceniajaca narazona jest na popehnienie
btedu ze wzgledu na wystepowanie ztudzen optycznych.

2.4. Modelowanie 3D

Ocena trojwymiarowego obrazu powierzchni skupia
si¢ przede wszystkim na badaniu reliefow, czyli zwiaza-
nych z naciskiem przettoczen powstajacych przez inte-
rakcje¢ narzedzia pisarskiego z podtozem. Istota analizy
jest ustalenie, ktora z tworzacych skrzyzowanie linii wy-
kazuje ciagglos$¢, co wskazuje na jej pdzniejsze naniesie-
nie na podtoze.

Obrazy otrzymywane sg za pomocg réoznych urzadzen
lub metod, takich jak np. profilometria czy mikroskopia
sit atomowych (AFM, atomic force microscopy), ktora
opisano w dwoch publikacjach z 2001 r. Kasas i in. [22,
23] przedstawili jej dziatanie, ktére polega na oddziaty-
waniu probki z ostrzem (sonda) zamocowang na koncu
wspornika (beleczki). Odksztatcenie rejestrowane jest za
pomoca wigzki lasera, ktora odbija si¢ od wspornika. Kie-
dy ten odchyla sig, kat odbicia wigzki lasera ulega mody-
fikacji, a zmiana ta jest odczytywana na diodzie. Autorzy
wykorzystali zjawisko polegajace na wzbudzeniu oscy-
lacji wspornika nad probka i okresowe jego wchodzenie
z nig w interakcjg¢. Amplituda oscylacji i jej czgstotliwosc
sa uzaleznione od koncowki, a jej odleglos¢ od probki
jest uzywana do $ledzenia topografii powierzchni. Gtow-
nymi wadami mikroskopii sit atomowych sa absorpcja
materiatu pisarskiego przez podloze oraz ograniczona
przestrzen badawcza, co w efekcie moze prowadzi¢ do
koniecznos$ci wycigcia fragmentu dokumentu. Rok p6z-
niej Berx i Kinder [24], dostrzegajac ograniczenia, jakie
niesie za soba modelowanie 3D za pomoca mikroskopii
AFM, zaproponowali nowa metod¢ — interferometryczna

profilometri¢ laserowa, ktora opiera si¢ na wykorzystaniu
promieni lasera do analizy powierzchni. Jej zasada dzia-
fania obejmuje pomiar czasu, jakiego laser potrzebuje
na przebycie odlegtosci migedzy zrodtem a powierzchnia
obiektu. Uzywane sa w niej zjawiska interferencji Swia-
ta, ktorego fale spotykajace si¢ na powierzchni obiektu
naktadaja si¢ na siebie. Analiza ta pozwala na doktadne
okreslenie roznic faz $wiatta, co z kolei umozliwia po-
miar wysokos$ci punktéw na powierzchni. W odrdznie-
niu od poprzednio opisanej metody nie jest konieczne
zmniejszenie rozmiaru probki, a wigc nie ma koniecz-
nos$ci uszkodzenia dokumentu. Niestety znaczna niedo-
godnoscig jest dhugi czas gromadzenia danych. W 2004 r.
Spagnolo i in. [25] oraz w 2006 r. Spagnolo [26] zajmo-
wali si¢ rozwojem i poszukiwaniem technik obrazowania
3D. Zaproponowali oni metodg¢ conoscopic holography
w polaczeniu ze znana juz wczesniej profilometrig lase-
rowa. Pierwsza z nich polega na obrazowaniu z wykorzy-
staniem holograméw oraz §wiatta monochromatycznego.
Metoda ta umozliwia uzyskanie trojwymiarowych obra-
z6w struktur optycznych i powierzchniowych przy uzy-
ciu interferencji $wiatta. Autorzy wykazali, ze takie pota-
czenie dwoch metod ma nieniszczacy charakter, a takze
umozliwia wyznaczenie kierunku kreslenia. Skutecznos¢
metody uzalezniona jest od glebokosci reliefu, dlatego
tez linie graficzne pozostawione przez narzedzia takie
jak pioro czy marker rzadziej sa obrazowane lub ocena
ich skrzyzowan jest utrudniona. Zaledwie rok pozniej
Watson 1 Watson [27] zaproponowali nowe rozwigza-
nie, tj. mikroskopi¢ skaningowa z uzyciem sondy (SPM,
scanning probe microscopy). Jest to grupa technik mi-
kroskopowych, ktore wykorzystuja sondy o bardzo mate;j
skali (na poziomie nanometréw) do analizy powierzchni
na poziomie atomowym. Autorzy swoje probki przygo-
towali na blyszczacym papierze ze wzgledu na ptaska
topografie jego powierzchni. Otrzymali pozytywne wy-
niki okreslajace kolejno§¢ nanoszenia materiatow pisar-
skich, jednakze zwracaja uwage na ograniczenia zwia-
zane z wielko$cia obrazowanej powierzchni i czasem
zbierania danych przez instrument. Nowos¢ w technice
obrazowania 3D zaprezentowali w 2012 r. Kaur i in. [28],
uzywajac do badan komparatora Docucenter Expert, kto-
ry wyposazony jest w modut umozliwiajacy skanowanie
dwuwymiarowych obrazéw w zmiennej osi ,,z”, a na-
stepnie ich naktadanie w celu uzyskania wigkszej glebi,
ostrego oraz trojwymiarowego obrazu. Autorzy uznali
uzyskane wyniki za niewystarczajace do jednoznaczne;j
identyfikacji sekwencji naktadajacych si¢ linii. Ponadto
wskazali kilka problemoéw, takich jak np. iluzja optycz-
na, ktdra sprawia, ze ciemniejsze linie zawsze wydaja si¢
by¢ na wierzchu, czy tez rozmycie krawedzi w liniach
o podobnych kolorach. W 2018 r. Mann i in. [29, 30]
badali linie homogeniczne za pomoca mikroskopu kon-
fokalnego. W urzadzeniach tego typu skanowanie od-
bywa si¢ za pomoca wiazki laserowej zbierajacej dane
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o intensywnosci §wiatla odbitego od probki. R6zni si¢ on
od klasycznych mikroskopow wigksza rozdzielczoscia
oraz kontrastem ze wzgledu na odcigcie §wiatta spoza
plaszczyzny ogniskowania przy wejsciu do detektora.
Whioski z tych badan sugeruja, ze mikroskop konfokal-
ny jest przydatnym narz¢dziem do oceny skrzyzowan,
osiggajacym skutecznos¢ ustalenia kolejnosci dla pierw-
szego z badanych dlugopisow na poziomie 84% przy 4%
btednych wynikéw i1 92% dla drugiego. Rok pozniej ci
sami autorzy ponownie przystapili do badan, wykazujac,
ze tym razem zaledwie 80% probek dato zadowalajace
wyniki, pozwalajace na okreslenie kolejnosci naniesie-
nia przecinajacych si¢ elementow graficznych. Zauwa-
zyli jednak, ze zbyt duza ilo$¢ nagromadzonego materia-
hu pisarskiego utrudnia ocen¢ skrzyzowania. W drugim
badaniu naukowcy wyeliminowali kategori¢ ,,blednie
ocenionych” kolejnosci. W tym samym roku Saini i in.
[31] starali si¢ wykaza¢ potencjat skaningowej mikro-
skopii elektronowej (SEM, scanning electron microsco-
py) w modelowaniu 3D. Jest to zaawansowana technika
mikroskopowa wykorzystujaca wigzke elektronéw za-
miast $wiatla, co umozliwia uzyskanie znacznie wyzszej
rozdzielczos$ci obrazu. Wigzka elektronéw skierowana
na powierzchni¢ probki ulega odbiciu, trafiajac nastep-
nie do detektora, ktory je zbiera i przeksztalca w sygnat.
W konsekwencji dostarcza ona obrazy powierzchni prob-
ki przy jednoczesnym zniszczeniu fragmentu dokumen-
tu ze wzgledu na matg powierzchni¢ robocza detektora.
Autorzy zauwazaja, ze zwazywszy na roéznice w lepkosci
materiatéw, nie mozna za pomocg SEM okresli¢ popraw-
nej kolejnosci linii wykonanych za pomoca zelu i pasty
dhugopisowej. W 2020 r. przez Zhanga i wspotpracow-
nikow [32] zostata zaproponowana nowa technika zwa-
na optical coherence tomography (OCT), polegajaca na
uzyskaniu przekrojowych obrazow struktur bez kontaktu
iniszczenia probki, zblizona swym charakterem do badan
USG, jednakze wykorzystujaca wigzki Swiatta z zakresu
bliskiej podczerwieni zamiast dzwigku. Autorzy badali
skrzyzowania odcisku pieczatki z zapisami, dla ktérych
wykonali dwanascie prob slepych. Zauwazyli oni ogra-
niczenie tej metody, jakim jest niska glebokos¢ penetra-
¢ji materiatu, jesli probka wykazuje absorpcj¢ $wiatta
z zakresu IR. W 2023 r. Gould i in. [33] przeprowadzili
badania za pomoca modutu obrazowania 3D w aparacie
VSC 8000 HR. Polegaty one na wykonaniu zdj¢¢ prob-
ki pod r6znym katami o§wietlenia, co powoduje zmiany
W jasnosci obrazu. Autorzy wykorzystywali rowniez ESI
(elastometric sensor imaging), czyli detektor stworzo-
ny z materiatow elastycznych, ktére maja zdolno$¢ do
odksztatcania si¢ w odpowiedzi na rézne bodzce, takie
jak np. nacisk. Obie zaproponowane metody sg nienisz-
czace, jednakze ESI przy ,,mokrym” materiale prowadzi
do pozostawienia go na powierzchni swojej membrany,
dlatego naukowcy zalecaja ostrozno$¢, aby nie doszto do
kontaminacji. Podkreslaja rowniez komplementarnos¢

obu technik, pozwalajaca na wykorzystanie potencjatu
obrazowania 3D. Najnowsza z metod jest technika, ktora
opracowal w 2024 r. Asicioglu wraz ze swym zespotem
[34], wykorzystujaca skaner 3D Erin Scan 2X, w ktorym
istnieje mozliwos¢ obrotu dokumentu o 360°. Wykonane
przez autorow proby §lepe umozliwily pozytywne roz-
strzygnigcie kolejno$ci naniesienia w dwudziestu trzech
z dwudziestu o$miu probek. W przypadku pozostatych
pigciu druga linia zostala wykonana z zauwazalnie
mniejszym naciskiem, co wyplyneto na ich btedng oceneg.
W zwiagzku z tym sugerowane jest, aby przed przystapie-
niem do badan dokona¢ poréwnawczej oceny glebokosci
naktadajgcych si¢ na siebie linii.

Obrazowanie 3D zalezy silnie od glgbokosci relie-
fow, a zatem — od sily nacisku materialu pisarskiego na
podtoze, jednakze w przeciwienstwie do poprzednio wy-
mienianych metod skuteczno$¢ swoja wykazato ono dla
oceny linii homogenicznych.

2.5. Badania spektroskopowe

Zakres badan spektroskopowych obejmuje zagadnie-
nia zwigzane z tworzeniem oraz interpretacja widm, kto-
re powstaly w wyniku oddzialywan promieniowania na
badany obiekt. Wsérod szeregu technik sa rowniez takie,
ktére umozliwiaja poréwnanie widm ze Scisle okreslo-
nych obszaréw badanej probki.

W 2011 r. Vaid i in. [35] zaproponowali wykorzy-
stanie metody polegajacej na uzyskaniu widm promie-
niowania odbitego z obszaroéw linii czystych materia-
16w pisarskich, a nastepnie poréwnaniu ich z sygnatami
spektroskopowymi zbieranymi w obrgbie skrzyzowania.
W tym celu zastosowali komparator spektralny VSC
2000 HR. Zgodnie z zatozeniami sygnaty instrumental-
ne uzyskane w obrebie przecigecia powinny odpowiadac
materiatowi znajdujacemu si¢ w jego gornej warstwie,
czyli naniesionemu w drugiej kolejnosci. Autorzy otrzy-
mali pozytywne wyniki oceny skrzyzowan wykonanych
za pomocg wszystkich badanych rodzajéw narzedzi pi-
sarskich z wyjatkiem tych, w ktorych co najmniej jedna
z linii utworzona zostata przez dtugopis zelowy. Ponadto
odnotowali, ze metoda ta nie sprawdza si¢ w przypadku
skrzyzowan homogenicznych lub w sytuacji wymiesza-
nia si¢ materialow pisarskich w obrgbie skrzyzowania.
Rok pdzniej powstaty dwie publikacje, ktore omawialy
wyniki badan uzyskanych z wykorzystaniem podobnych
technik. W pierwszej z nich Kaur i in. [36] przebadali
skrzyzowania utworzone zar6wno z wykorzystaniem
nadrukow, jak i §ladéw pozostawionych przez dlugopis
klasyczny, zelowy lub pioéro wieczne. Zauwazyli oni, ze
na skutek wystepowania niejednorodnego pokrycia wto-
kien papieru materiatem pisarskim wyniki ulegaja za-
falszowaniu. W przeciwienstwie do poprzednikéw pod-
kreslili, ze proby wykorzystania widm absorpcyjnych
do badania kolejnosci nakreslonych skrzyzowan nie

Problems of Forensic Sciences 2024, vol. 139, 245-267



264

Z. Bura, M. Kunicki

przyniosty pozytywnych wynikow i przestrzegaja przed
stosowaniem tej techniki. W drugiej natomiast Gal i in.
[37] swoje badania przeprowadzili za pomoca spektro-
skopii ostabionego catkowitego odbicia w podczerwieni
(FT-IR-ATR, Fourier transform infrared attenuated total
reflectance). Jest to technika analizy chemicznej polega-
jaca na tym, ze §wiatlo podczerwone wpada pod niewiel-
kim katem na powierzchni¢ materiatu o wyzszym wspot-
czynniku zalamania niz medium, przez ktore przechodzi
na przyktad krysztal. W wyniku tego zjawiska dochodzi
do czesciowego odbicia promieniowania, a cz¢$¢ pro-
mieniowania zostaje pochlonieta przez probke. Zmiany
w absorbancji sg nastgpnie analizowane przez spektro-
skop FTIR. W tej metodzie nie ma potrzeby specjali-
stycznego przygotowywania probek, jednakze jej wada
okazata si¢ nierozroznialnos¢ pasma widm uzyskanych
z atramentu stosowanego w pidrze wiecznym w miejscu
jego naniesienia na toner drukarki, poniewaz gltgbokosc
wnikania promieniowania IR jest wigksza niz grubos¢
atramentu. W 2016 r. Li [38] podjal temat, proponujac
wykorzystanie innego urzadzenia — mikrospektrofoto-
metru, 1 koncentrujac si¢ na skrzyzowaniach linii wyko-
nanych réznymi narz¢dziami i technikami druku z odci-
skami pieczatki. W swej pracy wyznaczyl trzy kryteria
nalezne do spehienia przed przystapieniem do badan,
a mianowicie: uzyskane widmo tuszu pieczatki musi r6z-
ni¢ si¢ od tego pochodzacego od papieru lub materialu
pisarskiego/drukarskiego, powinna wystepowac ciaglosé
linii w przecigciu, a takze istnie¢ mozliwo$¢ uzyskania
bez zaklocen widma materiatu znajdujacego si¢ najwy-
zej. Na wzmianke zastuguje rowniez artykut Martins i in.
[39], w ktérym zaproponowano wykorzystanie kompa-
ratora spektralnego, model VSC 6000, w celu zebrania
widm odbicia. Autorzy zanotowali liczne wyniki nie-
prawidtowej oceny kolejnosci naniesienia krzyzujacych
si¢ linii, jednakze mimo to nie wykluczaja znaczenia tej
metody. W 2021 r. Mathayan i in. [40] przeprowadzili
analize glebokosciowego rozkladu pierwiastkow che-
micznych w elementach graficznych naniesionych za po-
moca réznych rodzajow dhugopisow oraz drukarek atra-
mentowych i laserowych. Jedna z wykorzystanych przez
autorow technik, spektroskopia rozproszenia wstecznego
Rutherforda (RBS, Rutherford backscattering spectro-
metry), opiera si¢ na pochtonigciu energii jonow, ktore
pod katem zblizonym do kata padania odbijaja si¢ od ato-
mow w badanej probce. Natomiast druga, PIXE (particle
-induced X-ray emission), to technika analizy sktadu che-
micznego probek za pomoca promieni rentgenowskich
wytworzonych przez bombardowanie substancji wigzka
czastek, najczesciej protonow lub jondw. Przedstawione
w artykule otrzymane za jej pomoca wyniki pozwolity na
ustalanie kolejnosci naniesienia elementow graficznych
wykonanych dwoma réznymi drukarkami laserowymi
oraz niektérymi pastami dlugopisowymi. Skutecznosc¢
wynikow zalezata od sktadu materiatu, zwlaszcza jesli

zawarte byty w nim cig¢zkie pierwiastki o wystarczajaco
wysokim stezeniu. W takich przypadkach mozliwe byto
réwniez ujawnienie znakow zamazanych lub zmodyfi-
kowanych przez $rodek pisarski o innym sktadzie. Jed-
nakze analiza linii graficznych naniesionych materiatem
pisarskim na bazie wody (ktorych gléwna cecha jest wni-
kanie w papier) lub zawierajacych bardzo niskie st¢zenia
ciezkich pierwiastkow jest utrudniona.

2.5.1. Spektroskopia Ramana

Jedng z metod spektroskopowych, na ktorg w szcze-
g6lnosci warto zwrocié uwage, jest spektroskopia Rama-
na. Polega ona na pomiarze promieniowania nieelastycz-
nego rozpraszania fotonow. Zmiany w dtugosci fali, czyli
przesunigcie Ramana, sa wynikiem oddziatywan mie-
dzy swiatlem a drgajacymi wigzaniami w czasteczkach
w probce. Moga one dostarczy¢ informacji o strukturze
molekularnej, sktadzie chemicznym oraz stanach fizycz-
nych materiatu. Jest to metoda nieniszczaca pod warun-
kiem zastosowania odpowiedniej mocy lasera.

Po raz pierwszy w badaniach skrzyzowan linii ele-
mentow graficznych zaproponowali jg Claybourn i An-
sell w 2000 r. [41], sugerujac wykorzystanie lasera o dtu-
gosci fali 514 nm i niskiej mocy jego oddzialywania,
aby unikna¢ uszkodzenia probki. Autorzy zaznaczaja, ze
zjawisko fluorescencji stanowi gléwny problem tej me-
tody, aczkolwiek w przypadku wystapienia tego efektu
sugerowane jest zastosowanie lasera o dtugosci fali 782
nm. Metodyka zaproponowana przez autoréw opierata
si¢ na badaniu sktadu materiatu naniesionego na wierzch
skrzyzowania i mozliwa byla do zastosowania w sytu-
acji, gdy dwa materiaty kryjace wykazywaty r6zny sktad
chemiczny. Opisane badania nie ujawnity falszywie po-
zytywnych wynikoéw. W 2002 r. Fabianska i Kunicki [42]
przeprowadzili szereg badan z wykorzystaniem spek-
troskopii Ramana do analizy skrzyzowan linii homoge-
nicznych oraz heterogenicznych. Ich zdaniem ,,widmo
Ramana z powierzchni skrzyzowania powinno odzwier-
ciedla¢ sumaryczny obraz obu widm, z przewaga cech
charakterystycznych dla widma atramentu znajdujacego
si¢ na gorze” [42]. Przebadali 208 skrzyzowan w prze-
ciwstawnych kombinacjach. Wiecej wynikow pozytyw-
nych uzyskali, badajac skrzyzowania heterogeniczne,
jednakze byto ich zaledwie 54,1%, natomiast w przypad-
ku homogenicznych — tylko 27,1%. Wystapity rowniez
wyniki fatszywie pozytywne, przy czym autorzy nie za-
uwazyli w nich Zzadnej prawidlowosci (Ryc. 4). Dopiero
dziesie¢ lat pdzniej Raza i Saha [43] porownali metode
spektroskopii Ramana z wysokosprawng chromatografia
cieczowa (HPLC, high-performance liquid chromato-
graphy), stwierdzajac przewage tej pierwszej, dlatego tez
w dalszej analizie postanowili skupi¢ si¢ wlasnie na niej.
Jednakze nie byli oni w stanie okresli¢ kolejnosci nano-
szenia elementow graficznych na podtoze w przypadku
skrzyzowan tuszu pieczatki z pasta dlugopisowa. Braz
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i in. [44] w roku 2014 zaproponowali zastosowanie ob-
razowania przy uzyciu spektroskopii Ramana w potacze-
niu z technika analizy danych spektroskopowych MCR
(multivariate curve resolution), wskazujac jej skutecz-
nos¢ w identyfikacji i ilosciowym okresleniu sktadnikow
chemicznych w badanych probkach. Za pomocg algoryt-
méw matematycznych ,,mieszanina” spektralna rozdzie-
lana jest na poszczegdlne sktadowe, np. rézne zwigzki
chemiczne. Dzigki temu mozliwe jest zidentyfikowanie
i kwantyfikacja kazdego z tych sktadnikow. Niestety
w probach $lepych wzieto udziat tylko dwoje uczestni-
kow, przy czym w kolejno 31% oraz 32% przypadkow
btednie okreslili oni kolejno$¢ nanoszenia elementéw
graficznych. W 2017 r. modul MCR byt dalej wykorzy-
stywany przy analizie widm ramanowskich. Borba i in.
[45] wykazali, ze przy jego pomocy mozliwe jest odczy-
tanie zapisow zakreslonych; niedostatkiem ich badan byt
jednak brak analizy prob slepych. Dwa lata pozniej Brito
i in. [46], stosujac te samg metod¢ w swych badaniach,
uzyskali zaledwie 70% skutecznosci.

Metody spektroskopowe dzigki swojemu nienisz-
czacemu charakterowi wykazuja przydatnos¢ podczas
rozrézniania dwoch odmiennych pod wzgledem skta-
du materiatow kryjacych, jednakze w przypadku badan
skrzyzowan elementéw graficznych weiaz wiele efektow
wykazuje wplyw na otrzymywane wyniki. Zaliczaja si¢
do nich migdzy innymi mozliwos$¢ mieszania si¢ sktad-
nikow lub zaktocenia wynikajace z obecnosci materiatu
wokot badanej linii.

2.6. Badanie sktadu pierwiastkowego

Zasada dzialania spektroskopii mas jonéw wtornych
(SIMS, secondary ion mass spectrometry) opiera si¢ na
wybiciu czasteczek z powierzchni probki za pomoca jo-
now o wysokiej energii, ktore nastgpnie przechodza przez
analizator mas, w efekcie czego mozemy otrzymac¢ mape
sktadu chemicznego badanego obszaru. Najbardziej po-
pularna odmiang tej techniki jest spektroskopia mas jo-
néw wtornych z analizatorem czasu przelotu (ToF-SIMS,
time-of-flight secondary ion mass spectrometry). Cigzsze
jony docieraja do detektora pozniej anizeli 1zejsze. Przy
przyspieszaniu ulegaja rozdzieleniu na podstawie sto-
sunku masy do posiadanego tadunku, co pozwala na ich
identyfikacje. W wyniku badan w trakcie pomiaréw lub
na etapie przygotowania probka zostaje zniszczona.

Metoda ta w badaniach dokumentow wykorzysty-
wana byta juz w latach 90. ubieglego wieku, stuzyta
wowczas przede wszystkim do rozrézniania materiatlow
pisarskich, natomiast dopiero w 2006 r. He i in. [47]
zaproponowali wykorzystanie ToF-SIMS do oceny ko-
lejnosci  skrzyzowan elementow graficznych. Zasada
jej dziatania jest zblizona do analiz spektroskopowych,
jednak zamiast widm zbierane sg informacje o sktadzie
pierwiastkowym poszczegdlnych linii skrzyzowan poza

i w obszarze przeci¢cia. Na tej podstawie ustalana jest
ciggtos¢ jednej z nich. Autorzy natkneli si¢ jednak na
problem, jakim jest mieszanie si¢ sktadnikow substancji
w miejscu skrzyzowania oraz wptyw papieru. W 2014 r.
Lee i in. [48] analizowali kolejno$¢ naniesienia elemen-
tow graficznych wykonanych tonerem, pasta dlugopi-
sowg lub tuszem pieczatki. Porownali dwie metody, tj.
spektroskopie FTIR 1 spektroskopi¢ mas, wykazujac
przewage tej drugiej. Z kolei badania wykonane przez
Goacher i in., opublikowane w artykule z 2017 r. [49],
koncentrowaty si¢ wokot skrzyzowan wykonanych czar-
nymi pastami dtugopisowymi, a wyniki wykazaty alar-
mujacg liczbg nieprawidtowych ocen spowodowanych
dyfuzja materiatu pisarskiego do papieru skorelowana
z czasem schnigcia pasty. Rok p6zniej Malloy wraz ze
wspolpracownikami [50] zaproponowali wykorzystanie
MeV-SIMS-ToF, w ktorej czasteczki sa desorbowane
z powierzchni za pomocg jonéw o energii na poziomie
megaclektronowoltow MeV (dotychczasowo stosowano
kiloelektronowolty). Autorzy zwrdcili uwage na nisz-
czacy charakter badan, trudnosci zwigzane z nieréw-
nomierng powierzchnia podtoza, na ktéorym nanosi si¢
materiat pisarski, oraz na przerwy w jego roztozeniu na
papierze. Na uwagge zastuguje rowniez fakt, ze technika
MeV-SIMS wymaga zastosowania akceleratora czastek,
co niesie za sobg dodatkowe koszty i wymagania tech-
niczne. W kolejnych publikacjach z roku 2019 (Moore
iin.) [51] oraz 2021 (Barac i in.) [52] autorzy podkresla-
ja problematyke analizy materialow pisarskich na bazie
wody, ktore ze wzgledu na swoja wehtanialnos¢ w podto-
ze mogg prowadzi¢ do btednych interpretacji zwlaszcza
w przypadku ich krzyzowania si¢ z innymi materiatami,
takimi jak te na bazie oleju. W pierwszym z powyzszych
artykutéw zaprezentowano dodatkowa metodg spektro-
skopii, wykorzystujacg PIXE. Autorom udato si¢ jednak
poprawnie wskaza¢ kolejnos¢ jedynie w czterech na
szes$¢ skrzyzowan.

Pomimo ogromnych mozliwos$ci spektroskopii mas
jonow wtornych w identyfikacji sktadu pierwiastkowego
probek metoda ta, podobnie jak poprzednia, rowniez jest
podatna na mieszanie si¢ materiatow kryjacych, dodatko-
wo prowadzac do ich zniszczenia.

2.7. Inne metody

Na przestrzeni lat zaprezentowano réwniez meto-
dy nienalezace do zadnej z wymienionych wczesniej
kategorii.

W 1977 r. Strach [53] zaproponowat, aby w celu usta-
lenia kolejno$ci naniesienia elementéw graficznych na
dokument ocenia¢ zwezenie drugiej w konfiguracji linii
w obrebie przecigeia. Autor ttumaczyt to zjawisko tym,
ze pierwsza z nich pozostawia relief, natomiast druga
w kolejnosci linia przy przecigciu, natrafiajac na ten ob-
szar, zZweza si¢ przy wyjsciu z niego. Niestety zalezno$¢
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te zauwazono tylko w sytuacji, gdy skrzyzowania zosta-
ng nakres$lone za pomoca dtugopisu. W efekcie udato si¢
poprawnie okresli¢ kolejnos¢ zaledwie w 17% przypad-
kéw. Z kolei juz w 1978 More [54] w swym artykule opi-
sat wykorzystanie ,,folii uzywanej do $ciagania ukrytych
odciskow palcow” w badaniu kolejnosci kreslenia linii
graficznych. Stuzy ona do odbicia powierzchni skrzyzo-
wania, dzigki czemu obrazowane zostajg na niej glownie
krawedzie linii, a wigc fragmenty potozone wyzej, bez
wnetrza reliefu, co pozwala na oceng ich ciggtosci, a na-
stepnie okreslnie, ktéra z nich zostata nakreslona jako
pierwsza, a ktéra jako druga. Nastepnie w roku 1979
Waeschle [55] wykonat analize obrazow probek skrzy-
zowan za pomoca mikroskopu elektronowego. Substan-
cje odpowiadajace danemu narzedziu pisarskiemu byty
odzwierciedlane na powierzchni, a nast¢pnie poddawane
ocenie wizualnej zmierzajacej do ustalenia, ktora z nich
zostata wykonana w drugiej kolejnosci. Autor pozytyw-
nie konkluduje swoje odkrycia i zacheca do dalszych
badan w tym kierunku. W roku 1982 Igoe i Reynolds
[56] zaproponowali metode zblizong do przedstawione;j
weczesniej przez Stracha, zalecajac jednakze zastosowa-
nie specjalnego papieru — Kromekote. Stwierdzili oni,
ze przy zachowaniu ostroznos$ci metoda ta nie niszczy
dokumentu, zbierana jest jedynie wierzchnia warstwa
materiatu pisarskiego, a wigc jego cz¢$¢ zostaje na pa-
pierze Kromekote. Jej efektywnos¢ oceniono na 80%,
natomiast w 20% z odbitych przecig¢ nie byto mozli-
we jednoznaczne okreslenie kolejnosci. Nalezy jednak
nadmieni¢, ze metoda ta wykazuje brak skutecznosci
w przypadku linii sporzadzonych plynnym atramentem
oraz olowkiem. Trzy lata p6zniej Jasuja i in. [S57] wy-
szli z propozycja nowej metody, wykorzystujacej ocene
reliecfow w $wietle skosnym. Pomimo braku wyraznego
modelowania 3D analiza ta opierata si¢ na tej samej za-
sadzie, czyli ustaleniu ciaglosci wgtebien linii. W ponad
90% przypadkdéw autorom udato si¢ prawidtowo okresli¢
kolejnos$é¢, jednakze az w szeSciu wyniki byty btedne. Le-
ung i Leung [58] w 1997 r. wydali artykut podsumowuja-
cy dotychczasowa wiedze¢ na temat metody podnoszenia
z zastosowaniem papieru Kromekote. Autorzy wykazali
szereg czynnikow wptywajacych na wyniki badan, takich
jak np. za silny lub staby nacisk, czas utworzenia prob-
ki, szybkos¢ kreslenia, rdznice w intensywnosci reliefow
czy ich szerokos¢. Przebadali w swoich probach liczne
skrzyzowania, w efekcie okreslajac metod¢ jako podat-
ng na ludzki blad. W 2013 r. Lee in. [59] zaproponowali
W swojej pracy zgota inng, jednak réwniez oparta na od-
biciu analiz¢ — tym razem tasmy klejacej. Badania wyko-
nano na skrzyzowaniach odcisku pieczatki z nadrukiem
wykonanym drukarkg atramentowa. Procedura obejmo-
wala wykonanie zdjecia badanego obszaru, a nastgpnie
delikatne usunigcie wierzchniej warstwy skrzyzowania
przy uzyciu tasmy, po czym ponowne sfotografowanie
analizowanego obszaru. Nastgpnie poréwnano obrazy

w celu analizy, ktéry material pojawil si¢ po usunieciu
gbrnej warstwy, co wskazuje na obecnos¢ srodka pisar-
skiego znajdujacego si¢ ponizej. Autorzy nie dostarczyli
doktadnych danych dotyczacych liczby poprawnych wy-
nikow (Ryc. 5).

Mnogos$¢ nowych pomystow niezaliczajacych si¢ do
zadnej z kategorii wykazuje zaangazowanie naukowcow
i che¢ rozwoju, jak i rozwiktania problematyki krzyzuja-
cych sie linii.

2.8. Mieszane metody

Wsrdd analizowanych artykutéw znalazty sie row-
niez propozycje taczenia odmiennych metod w celu ana-
lizy skrzyzowan elementow graficznych.

W 1983 r. Mathyer i Pfister [60], bazujac na wcze-
$niejszych pracach, w swoim artykule opisali wykorzy-
stanie papieru Kromekote i mikroskopu elektronowego,
proponujac tym samym ich polgczenie w celu uzyskania
uzupelniajacych si¢ wynikow. Pozwolitoby to na zebra-
nie wigkszej ilosci informacji o skrzyzowaniach stano-
wigcych podstawe dla wnioskow o kolejnosci kreslenia.
Jednakze juz rok pézniej Koons [61] wykonat badania
zmierzajace do potwierdzenia lub wykluczenia tezy
wczesniejszych autorow. Konkluduje on, ze wystepu-
ja pewne rodzaje skrzyzowan, przy ktorych sprawdza
si¢ tylko jedna ze wspomnianych metod, dlatego uzyte
wspoélnie moga przyczynic si¢ do wickszej skutecznosci.
W przypadku przygotowania probek do badan SEM na-
lezy wyciaé¢ drobny fragment skrzyzowania, a nastgpnie
powlec go specjalng powloka. Pominiecie tego etapu
zdecydowanie pogarsza mozliwosci powigkszajace apa-
ratury. Z kolei zastosowanie w pierwszej kolejnosci pa-
pieru Kromekote nie wptywa na wyniki otrzymane przy
pomocy mikroskopii elektronowej, aczkolwiek probki
moga ulec pewnemu splaszczeniu, dlatego autor suge-
ruje wykonanie wigkszej liczby badan sprawdzajacych.
Gltowna wada obu technik jest w nich brak mozliwosci
obrazowania materialow pisarskich na bazie wody. Pa-
pier Kromekote sprawdza si¢ natomiast w przypadku
linii homogenicznych, jednak z wylaczeniem skrzy-
zowan wykonanych otdwkiem. W 2017 r. Li i Ouyang
[62] przeprowadzali badania za pomocg mikroskopu ste-
reoskopowego, jednak z zastosowaniem innych metod
niz dotychczasowe. Badali wlasciwosci fizyczne, fluore-
scencj¢ oraz Sciaggali wierzchnig warstwe skrzyzowania.
Proby Slepe, w ktorych brato udziat piecioro testujacych,
wykazaty 100% skutecznosci. Wang i Li [63] w 2011 r.
wykorzystali kombinacj¢ mikrospektroskopii w podczer-
wieni z transformatg Fouriera (FTIR) oraz skaningowe;j
mikroskopii elektronowej z mikroanalizg rentgenowska
(SEM-EDX, scanning electron microscopy with energy
dispersive X-ray spectroscopy) jako analityczno-che-
miczng metode o zwigkszonej doktadnosci. Dzigki temu
zabiegowi mozliwa byta obserwacja migracji czasteczek
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pomigdzy odciskiem pieczatki a nadrukiem. W celu usta-
lenia sekwencji naniesien kreslen badano stosunki wy-
sokosci pasm widma FTIR, natomiast SEM pozwolito
na mapowanie powierzchni. W efekcie autorzy otrzyma-
li pelng informacj¢ o sktadzie chemicznym elementow
skrzyzowan. W 2016 r. Kim i in. [64] zaproponowali
polaczenie zogniskowanej wiazki jonow (FIB, focus ion
beam) z SEM-EDX w dwuwigzkowej maszynie pozwa-
lajacej na jednoczesne badanie tej samej powierzchni za
pomocg obu metod i w efekcie — na otrzymanie jej obrazu
oraz komplementarnej informacji na temat sktadu pier-
wiastkowego. W probach $lepych brato udziat dwunastu
ekspertow 1 osiggnicto 100% wynikoéw prawidtowo okre-
slajacych kolejno$¢ naniesienia elementéw graficznych.

Dla kazdej z metod dostrzegalne sg zaré6wno moc-
ne strony, jak i ograniczenia, dlatego tak wazna jest ich
komplementarno$¢ w celu uzyskania wyczerpujacych in-
formacji pozwalajacych bieglemu na precyzyjng ocen¢
uzyskanych wynikow.

3. Podsumowanie

Przedstawiony przeglad jest kolejng proba oceny
technik uzywanych w kryminalistycznych badaniach
dokumentéw do ustalania kolejnosci kreslenia elemen-
tow graficznych. Pozwala on réwniez na zapoznanie
si¢ z rozwojem kazdej z nich na przestrzeni kolejnych
dekad. W przedstawionych w publikacjach technikach
prym wioda te nieniszczace, natomiast otrzymywane
w ich rezultacie wyniki falszywie pozytywne sktaniaja
ku wykluczeniu danego rozwiagzania. Mnogos¢ przepro-
wadzanych badan i ciagly rozwdéj w tej dziedzinie po-
kazuja, jak wazne jest znalezienie najlepszych z metod.
Wiele z wymienionych powyzej ma niezwykly potencjat,
jednak na wynik wptywa nie tylko zastosowana meto-
dyka, ale czgsto warunki, w jakich material dowodowy
zostal sporzadzony lub przechowywany. Autorzy licza
zatem, ze przeglad ten pomoze czytelnikom w usystema-
tyzowaniu dotychczasowej wiedzy i stanie si¢ kolejnym
krokiem w dalszym jej rozwoju.

Problems of Forensic Sciences 2024, vol. 139, 245-267





