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Рассматривается алгоритм для статистического анализа изображений наночастиц, полученных ме-
тодами сканирующей зондовой микроскопии, на основе гармонического анализа профилей по-
верхности со сложным рельефом. С помощью гармонического анализа были определены средние
размеры частиц и оценены размеры их агрегатов. Алгоритм позволяет анализировать большие вы-
борки частиц, и в данной работе был апробирован на модельных природных объектах с упорядочен-
ным и разупорядоченным расположением наноразмерных частиц. Дополнительно рассмотрена за-
висимость результатов анализа от типа распределения частиц по размерам, выявлены особенности
определения средних размеров при гауссовом и логарифмически нормальном распределениях.
Среди возможных применений алгоритма можно назвать анализ средних размеров частиц и вели-
чины их агрегации в микро- и нанодисперсных структурах (тонких аморфных пленках, коллоидных
системах, некристаллических веществах, полимерах) на основе трехмерных или псевдотрехмерных
микроскопических изображений.
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ВВЕДЕНИЕ
Свойства наночастиц и нанодисперсных мате-

риалов обусловлены размерами дисперсных эле-
ментов и характеристикой их агрегации. Поэтому
развитие методов измерения размеров и контроля
дисперсности наночастиц является актуальной
задачей. Статистический анализ размеров частиц
в нанодисперсных материалах позволяет решить
проблемы, связанные с факторами и механизма-
ми их образования, оптимизацией разработки
новых материалов с наночастицами на основе,
как экспериментального синтеза, так и природо-
подобных технологий [1].

В настоящее время в наиболее широко исполь-
зуемых программах в основу автоматического
анализа размеров и дисперсий наночастиц поло-
жен принцип пороговой обработки изображе-

ний, который после предварительных процедур
фильтрования от шума позволяет оценивать сред-
ние размеры изометричных объектов [2]. Этот
подход хорошо себя зарекомендовал при анализе
индивидуальных частиц и их агрегатов, которые
расположены на плоской поверхности. Несмотря
на некоторые проблемы (учет степени изомет-
ричности и правильности формы частиц, немо-
нотонный характер контраста частиц, идентифи-
кация нескольких слипшихся частиц как одной,
игнорирование или обрезка частиц, лежащих ни-
же порогового уровня), этот подход является наи-
более перспективным для анализа изображений
наночастиц в просвечивающей электронной
микроскопии, а также осадков микро- и наноча-
стиц на плоских подложках в сканирующей зон-
довой микроскопии [3–5].
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Для изучения строения и локальных свойств
микро- и наноструктурированных твердых тел
широко используются методы сканирующей
микроскопии, прежде всего атомно-силовой
микроскопии. Свежесколотые поверхности дают
существенную информацию о строении веществ,
которые имеют субмикронную дисперсность.
При этом дисперсные образцы имеют сложный
рельеф поверхности скола. В целом, для таких об-
разцов его можно характеризовать шероховато-
стью нескольких порядков: волны микронного
размера в плоскости изображения, волны суб-
микронного размера в плоскости изображения,
островки неопределенной формы с субмикрон-
ным размером, которые покрыты холмиками с
размером от единиц до первых десятков наномет-
ров. Холмики являются постоянной составляю-
щей изображений при любой макроволнистости
поверхности. Они наблюдаются достаточно кон-
трастно и в большинстве своем обособленно друг
от друга. Как правило, эти холмики отвечают эле-
ментам микро- и нанодисперсной структуры ма-
териала соответственно, их собственный размер и
размеры их скоплений (островков), а также рас-
пределение по размерам являются подходящими
параметрами для оценки дисперсности вещества
и сравнения образцов друг с другом [6–10].

При изучении естественной поверхности и
сколов с помощью сканирующей микроскопии
(электронной или зондовой) недостатки порого-
вой обработки изображений, прежде всего, свя-
занные с плотным контактированием (вплоть до
слипания) частиц в объеме образца и естествен-
ной макро- и микроволнистостью поверхности,
становятся критическими для корректности оцен-
ки размеров [3].

Ручное определение размеров каждой частицы
по профилям поверхности является очень трудо-
емким, хотя, по-видимому, наиболее точным на
данный момент способом. Однако, значитель-
ным его ограничением являются большие вре-
менные затраты для анализа больших выборок
частиц, что необходимо, например, при логнор-
мальном распределении частиц по размерам. По-
этому для автоматического определения разме-
ров большого числа плотноупакованных частиц,
формирующих разноуровневые скопления акту-
ально использование методов обработки, исполь-
зующих иные математические основы.

Анализ профилей поверхности является од-
ним из оптимальных способов выделения частиц
и определения их размеров. Типичный профиль
АСМ-изображения имеет сложный характер, в
котором сочетается множество волн различного
масштаба, обусловленных макроволнистостью и
проявляющимися в виде холмиков микро- и на-
ноструктурами. Для математической обработки
профилей с такими характеристиками оптималь-

ным является гармонический анализ на основе
представления линии профиля в виде суммы си-
нусоидальных колебаний дискретных частот. Та-
кое представление используется для фильтрации
изображений от приборных шумов, однако оно
позволяет выделить и значимые частоты, среди
которых присутствуют структурно-обусловлен-
ные элементы рельефа [11, 12].

Гармонический анализ подразумевает перио-
дичность расположения исследуемых объектов.
Учитывая, что фурье-преобразование лежит в ос-
нове многих программ обработки изображений в
АСМ, представляет интерес сравнение результа-
тов применения гармонического анализа матери-
алов с периодическим расположением структур-
ных элементов и при отсутствии такового. Среди
веществ природного происхождения распростра-
нены некристаллические вещества с микро- и на-
норазмерной глобулярной структурой. Для боль-
шей их части характерно отсутствие закономер-
ного взаимного расположения глобул, при этом
есть природные вещества с дальним порядком в
расположении наноразмерных глобул [6].

В данной работе приводятся результаты при-
менения гармонического анализа для оценки па-
раметров глобулярной наноструктуры природ-
ных объектов: благородного опала, представляю-
щего собой природный фотонный кристалл, и
графеносодержащих шунгитов Карелии, инте-
ресных своими электромагнитными и сорбцион-
ными свойствами [13–16].

МАТЕРИАЛЫ И МЕТОДЫ
В работе изучались образцы шунгитов с содер-

жанием углерода не менее 95 ат. % из месторож-
дений Максово и Зажогино, а также образец ав-
стралийского благородного опала.

Исследование топографии поверхности образ-
цов проводилось с помощью атомно-силового
микроскопа Интегра Prima (NT-MDT, Зелено-
град, Россия). Для сканирования использовались
кантилеверы SSS-NCH (Nanosensors) с резонанс-
ной частотой около 330 кГц, радиусом закругле-
ния зонда около 2–4 нм и жесткостью около 35 Н/м.
Разрешение при сканировании составляло 256 ×
× 256 точек. Съемки проводились на свежесколо-
тых поверхностях при комнатных условиях (тем-
пература 25–27°С, относительная влажность воз-
духа 60–65%). Для повышения достоверности
результатов все участки сканировались неодно-
кратно, при этом анализировались только те из
них, для которых наблюдалась воспроизводи-
мость изображений.

ACM-изображение размером 256 × 256 точек
представляет собой совокупность из 256 двухмер-
ных массивов (x, z) по 256 точек в каждом, распо-
ложенных на расстоянии шага сканирования
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вдоль оси y. Каждый такой массив (x, z) можно
рассмотреть, как реализацию случайного процес-
са, для которого можно применить дискретное
преобразование Фурье [17–19]. Объектом для
анализа являлись профили поверхности. Величи-
на шага разреза поверхности на профили опреде-
лялась визуально. Профили вырезались в местах
наиболее плотного скопления частиц таким обра-
зом, чтобы каждая частица была разрезана не ме-
нее чем 5 раз.

РЕЗУЛЬТАТЫ

АСМ-изображения образцов

Изображения поверхности показывают глобу-
лярную надмолекулярную структуру образцов
(рис. 1).

Структура благородного опала (рис. 1а) харак-
теризуется регулярным чередованием глобул с
редкими нарушениями регулярности, обуслов-
ленными либо отсутствием одной или несколь-
ких глобул в ряду, либо сдвигом друг относитель-
но друга рядов, расположенных на разных
уровнях и формирующих блоки. Для шунгитов
(рис. 1б, 1в) характерно плотное, но разупорядо-
ченное расположение глобул, которые формиру-
ют агрегаты, представляющие собой неправиль-
ной формы скопления надмолекулярных частиц.

Распределения частиц по размерам, опреде-
ленные вручную по выборкам из 50 частиц, при-
ведены на рис. 2. Для опала выявлено характерное
нормальное (гауссово) распределение частиц, для
шунгитов – логарифмически нормальные рас-
пределения. Средние размеры частиц и диспер-
сии, оцененные из распределений, составляют
245 ± 7 нм (опал, рис. 2а), 56 ± 15 нм (шунгит За-
жогино, рис. 2б) и 25 ± 5 нм (шунгит Максово,
рис. 2в).

Алгоритм гармонического анализа
Общий алгоритм проведения гармонического

анализа покажем на примере профиля поверхно-
сти опала, представленного на рис. 3. Дискрети-
зированный профиль с шагом 0.0114 мкм приве-
ден на рис. 4.

Сравнивая рис. 4 и рис. 3 можно заключить,
что равномерно расставленные точки с заданным
шагом отражают конфигурацию профиля с высо-
кой точностью.

Предположим, что исследуемый профиль есть
один период функции, которую можно продол-
жить до бесконечности в обе стороны. При таком
предположении можно выполнить разложение
сигнала профиля в гармонический ряд Фурье
[18, 19]:

(1)

где L – полупериод функции, а представленные
в (1) коэффициенты имеют вид:
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Интегралы (2)–(4) брались численно, как ин-
тегральная сумма, в результате чего расчетные
формулы для коэффициентов    принима-
ют вид:
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Рис. 1. Типичные АСМ-изображения глобулярного строения благородного опала (а), шунгитов Зажогино (б) и Мак-
сово (в).
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где m – общее количество расчетных точек (для
данного профиля составляет 458),  – ампли-
туда сигнала, приведенного на рис. 4 при соответ-
ствующих    

Полученный спектр профиля для 20-ти гармо-
ник приведен на рис. 5. Разложение профиля до
20-ой гармоники мотивировано тем, что при вы-
бранном нами размере окна сканирования (5 ×
× 5 мкм для опала, 2 × 2 мкм для шунгита Зажогино,
1 × 1 мкм для шунгита Максово) размеры объек-
тов, соответствующих гармоникам за пределами
20-ой, меньше размеров наблюдаемых на изобра-
жениях глобул. На рисунке по горизонтальной
оси отложен номер гармоники n, а по вертикаль-
ной оси – амплитуда спектральной составляю-
щей в относительных единицах, рассчитанная по
формуле (5) и нормированная на величину мак-
симальной амплитуды (для данного профиля –
четвертой гармоники) Dn.

Для каждого образца были получены гармони-
ческие спектры для десяти последовательно вы-
резанных профилей, которые затем статистиче-
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Рис. 2. Распределения частиц по размерам: а – благород-
ный опал, б – шунгит Зажогино, в – шунгит Максово.
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Рис. 3. АСМ-изображение надмолекулярной структу-
ры благородного опала. Пунктирной линией показан
пример траектории получения профилей. Профиль
поверхности опала представлен на врезке.
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ски усреднялись, и на усредненных спектрах про-
водился анализ выделяющихся гармоник.

Гармонический анализ

В качестве примера упорядоченной нанораз-
мерной структуры исследован образец австра-
лийского благородного опала. Он характеризует-
ся монодисперсной надмолекулярной структурой
из упакованных по принципу плотнейшей упа-
ковки сферических глобул (рис. 1а), диаметр
которых для формирующихся в различных по
температуре и скорости осаждения условиях об-
разцов варьирует в пределах 180–300 нм. Упоря-
доченная надмолекулярная структура благород-
ного опала нарушается только блочностью упа-
ковки глобул. Для опала были проанализированы
произвольно вырезанные относительно текстуры
профили с шагом профилирования 39 нм.

На рис. 6 приведена результирующая спек-
тральная гистограмма профиля АСМ-изображе-
ния надмолекулярной структуры благородного
опала. Размер окна сканирования составлял 5 мкм.
В целом, гистограмма представляет собой пол-
ный набор гармоник разной амплитуды, которые
меняются волнообразно с увеличением номера
гармоники и с наличием индивидуально или
группами по две–три явно выделяющихся гармо-
ник. Такой гармонический шум на спектре воз-
никает из-за отсутствия строгой регулярности
взаимного расположения пиков, обусловленного
в данном случае (прежде всего) блочностью над-
молекулярного строения.

Каждая гармоника соответствует размеру об-
ласти, занимаемой топографически выделенным
элементом на изображении. Будем считать, что
размер такой области равен половине периода со-
ответствующей гармоники. Например, для пер-

вой гармоники, соответствующей укладыванию
на полной длине профиля одного периода синуса
(или косинуса), каждая половина синусоиды (по-
ложительная и отрицательная) дает одну область,
т.е. на длине полного периода размещаются две
области равного размера. Таким образом, для
первой гармоники при длине анализируемого
профиля 5 мкм размер области оставляет 2.5 мкм.
Для второй гармоники, где на длине профиля
укладываются уже два периода синусоиды (коси-
нусоиды), этот размер будет равен 1.25 мкм и так
далее.

Видно, что ключевой в спектре является деся-
тая гармоника, которая соответствует размеру
частиц 250 нм. Это совпадает с предварительной
оценкой размеров с помощью специальной функ-
ции в программном обеспечении микроскопа,

Рис. 4. Дискретизированный профиль поверхности
опала.
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Рис. 5. Гармонический спектр профиля поверхности
опала.
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Рис. 6. Результирующая спектральная гистограмма
глобулярной структуры австралийского опала.
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позволяющей вручную определять размеры объ-
ектов на изображении (рис. 2а). На фоне ближай-
шего окружения выделяются также гармоники 15
и 20, однако размеры объектов на изображении,
которым они соответствуют, наиболее вероятно
отвечают приборному шуму. Гармоники 4, 5 и 6,
выделяющиеся группой, отвечают среднему раз-
меру объектов на изображении около 500 нм, что
свидетельствует о выделении в спектре сдвоен-
ных опаловых частиц.

Шунгиты имеют более сложную по сравнению
с опалами глобулярную структуру (рис. 1б, 1в),
которая характеризуется логнормальным распре-
делением глобул по размерам (рис. 2б, 2в) и их ха-
отичным пространственным расположением.
Единственной закономерностью в их расположе-
нии является агрегация десятка и более глобул в
скопления неопределенной формы. Поэтому их
спектральные разложения имеют более сложный
для интерпретации характер. На рис. 7 приведены

усредненные спектральные гистограммы про-
филей АСМ-изображений шунгитов Зажогино
(рис. 7а) с окном сканирования 2 мкм (шаг про-
филирования 15 нм) и Максово (рис. 7б) с окном
сканирования 1 мкм (шаг профилирования 7.8 нм).

При этом для шунгитов также можно выделить
гармоники, которые соответствуют их структур-
ным особенностям. В первую очередь можно за-
метить, что наиболее высокоамплитудными яв-
ляются гармоники из первой тройки, прежде всего,
вторая. Размеры объектов, которые соответствуют
этим гармоникам (500 нм для Зажогино и 167 нм
для Максово), очевидно отвечают скоплениям уг-
леродных глобул. Наблюдаемым на изображени-
ях глобулам, средние размеры которых можно
оценить из рис. 2б, 2в, отвечают 16-ая гармоника
(образец Зажогино, 62.5 нм) и 19-ая гармоника
(образец Максово, 25 нм). Эти гармоники явно
выделяются на фоне ближайших, но не являются
(в отличие от спектра упорядоченной надмолеку-
лярной структуры благородного опала) домини-
рующими для всего спектра. Еще одна явно
выделяющаяся гармоника образца Максово
(гармоника 11) по размерам соответствует кон-
тактирующим группам (агрегатам) глобул разме-
ром около 100 нм.

Результаты показывают, что, несмотря на бо-
лее сложные структурные особенности, гармони-
ческий анализ позволил в автоматизированном
режиме выделить и статистически оценить разме-
ры глобул и их скоплений на АСМ-изображени-
ях, так как отвечающие им гармоники хорошо
выделяются на фоне статистического шума.

Возможной причиной того, что гармоники
глобулярных частиц не являются доминирующи-
ми в спектрах шунгитов, является обратная зави-
симость амплитуды гармоник от их номера. Для
оценки данной зависимости нами был проанали-
зирован модельный профиль, представленный
разноразмерными регулярными выступами, в це-
лом сопоставимый с профилями АСМ-изображе-
ний надмолекулярной наноструктуры. Анализ
модельного профиля (рис. 8) показал, что вели-
чина амплитуды гармоники экспоненциально
зависит от ее номера при четном количестве гар-
моник.

Если нормировать спектры шунгитов полу-
ченной на модельном профиле экспоненциаль-
ной зависимостью (рис. 9), то можно увидеть, что
гармоники, отвечающие глобулярным частицам
(16-ая гармоника у образца Зажогино (рис. 9а)
и 19-ая гармоника образца Максово (рис. 9б)),
становятся преобладающими на спектрах. Это
правильно, так как количество глобулярных ча-
стиц существенно превышает количество сфор-
мированных ими скоплений.

Рис. 7. Усредненные спектральные гистограммы гло-
булярной структуры шунгитов: образец Зажогино (а),
образец Максово (б).
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ОБСУЖДЕНИЕ
При монодисперсном распределении частиц

по размерам гармонический анализ позволяет до-
стоверно определить средний размер частиц и
размеры их скоплений. Однако в природе чаще
всего встречается логарифмически нормальное
распределение по размерам, особенно для некри-
сталлических веществ. И даже монодисперсное
может иметь широкий разброс размеров. В этом
случае многое зависит от дисперсии распределе-
ния (рис. 10). Если разброс по размерам является
достаточно узким, то на гармонических спектрах
происходит четкое выделение гармоник, отвеча-
ющих средним размерам частиц (рис. 10а). При
большом разбросе размеров и логнормальном
распределении также возможна корректная
оценка размеров частиц, оптимальной для кото-
рой является нормировка спектра (рис. 10б, 10в).

Важным достоинством гармонического ана-
лиза профилей является возможность достовер-
ного определения средних размеров плотных
скоплений (агрегатов) частиц, что позволяет оце-
нить иерархичность и многоуровневость строе-
ния дисперсных материалов.

Следует отметить, что на точность определе-
ния среднего размера частиц в случае гармониче-
ского анализа влияет не только собственный
разброс частиц по размерам, но и то, что линия
секущего профиля редко пересекает частицу по-
середине, показывая ее диаметр. Чаще всего ли-
ния пересекает частицу выше или ниже середи-
ны, таким образом уменьшая размер анализируе-
мой частицы. Это выдвигает требования к шагу
профилирования, который должен обеспечивать
пересечение каждой частицы не менее пяти раз.
В таком случае три линии будут пересекать части-
цу вблизи ее геометрического центра, что (с уче-
том дискретности гармонического анализа) поз-

волит определить средний размер частиц с по-
грешностью около 10%. Такая погрешность
является приемлемой для оценки размеров ча-
стиц по микроскопическим изображениям, осо-
бенно учитывая возможность анализа статисти-
чески большой выборки.

Важной особенностью анализа гармоническо-
го спектра является необходимость “ручной”
сортировки выделенных гармоник с учетом на-
блюдаемых на изображении объектов и их приро-
ды (полезный сигнал, приборный шум). Тем не
менее, описанные в данной работе алгоритмы
позволяют получать статистические характери-
стики исследуемых материалов посредством об-
работки больших выборок, что наиболее важно
при логарифмически нормальных распределени-
ях частиц по размерам с большим разбросом.

Гармонический анализ профилей АСМ-изоб-
ражений дает возможность в автоматическом ре-

Рис. 8. Гармонический спектр модельного профиля
(профиль приведен на врезке).
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Рис. 9. Усредненные спектральные гистограммы гло-
булярной структуры шунгитов Зажогино (а) и Максо-
во (б). Заполненные столбики – исходные спектры,
пустые – нормированные спектры.
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жиме определить наиболее вероятные размеры
частиц при оценке статистически большой вы-
борки данных, а также оценить средние размеры
их скоплений. Дополнительно гармонический

анализ позволяет избежать трудностей с опреде-
лением корректного размера частиц, связанных с
разномасштабными неровностями поверхности,
ее сложным рельефом, а также с наличием слип-
шихся частиц, которые достоверно разделяются
при разложении профиля.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

На примере образцов с упорядоченной моно-
дисперсной и разупорядоченными нанострукту-
рами было проведено определение средних раз-
меров частиц и их скоплений на топографических
АСМ-изображениях разложением секущего про-
филя в гармонический ряд Фурье. Развитая мето-
дика определения средних размеров частиц
с помощью гармонического анализа позволяет
автоматически анализировать топографические
АСМ-изображения с большим количеством на-
ночастиц в условиях, когда исследуемая площадь
образца содержит перепады высот порядка или
больше высоты наночастиц, также при недоста-
точно контрастном разрешении близко располо-
женных частиц, то есть когда достоверность по-
роговой обработки изображений низка. Выделе-
на зависимость точности оценки размеров частиц
с помощью гармонического анализа от типа рас-
пределения частиц по размерам. Показано, что с
помощью такого анализа могут быть с высокой
точностью определены средние размеры частиц
как при нормальном, так и при логарифмически
нормальном их распределении по размерам. Осо-
бенное значение предложенный способ имеет для
случаев логарифмически нормального распреде-
ления частиц по размерам, так как вследствие
значительной дисперсии распределений требует-
ся измерение очень большого количества частиц
для корректного определения среднего размера.
При логарифмически нормальном распределе-
нии частиц по размерам для повышения коррект-
ности анализа следует провести нормировку ам-
плитуды гармоник. Важным дополнением явля-
ется возможность с помощью гармонического
анализа выявлять и оценивать размеры обособ-
ленных скоплений частиц, так как процессы аг-
регации и размеры агрегатов влияют на многие
(в том числе механические, сорбционные) свой-
ства материалов. Представленная методика мо-
жет применяться и для анализа изображений ча-
стиц в сканирующем электронном микроскопе.

БЛАГОДАРНОСТИ

Настоящее исследование выполнено при финансовой
поддержке РФФИ и NSFC (проект № 20-55-53019).

Рис. 10. Иллюстрация влияния распределения частиц
по размерам на гармонические спектры опала (а),
шунгита Зажогино (б) и шунгита Максово (в). Рас-
пределения частиц по размерам (пунктирные линии)
приведены согласно рис. 2.
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Harmonic Analysis of Topographic AFM Images of Nanosized Globular Structures
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The paper considers an algorithm for statistical analysis of images of nanoparticles obtained by scanning
probe microscopy, based on harmonic analysis of surface profiles. Using harmonic analysis, the average par-
ticle sizes were determined and the sizes of their aggregates were estimated. The algorithm allows analyzing
large samples of particles and in this work was tested on model objects with an ordered and disordered ar-
rangement of nanosized particles. Additionally, the dependence of the analysis results on the type of particle
size distribution is considered, and the features of determining the average size for Gaussian and lognormal
distributions are revealed. Possible applications of the algorithm include the analysis of the average particle
size and the value of their aggregation in micro-nanodispersed structures (thin amorphous films, colloidal
systems, non-crystalline substances, polymers) based on three-dimensional or pseudo-three-dimensional
microscopic images.

Keywords: atomic force microscopy, harmonic analysis, nanoparticles, particle aggregates, surface morphol-
ogy, particle distribution, microstructure of dispersed materials, image processing.
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