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利用近前向散射图样识别单粒子形状的理论研究∗

张金碧1)2)† 丁蕾1) 王颖萍1) 郑海洋1) 方黎1)

1)(中国科学院安徽光学精密机械研究所, 环境光谱学研究室, 合肥 230031)

2)(中国科学院大学, 北京 100049)

( 2014年 6月 24日收到; 2014年 8月 22日收到修改稿 )

近前向光学散射图样可以用来表征颗粒物的形状.基于球形芽孢杆菌、枯草芽孢杆菌、类鼻疽伯克氏菌的
回转长椭球模型, 采用离散偶极子近似方法, 通过模拟 3个不同方位探测器接收的散射光强响应信号, 讨论了
非球形生物气溶胶颗粒的形状对前向角分辨光强的影响.结合球形指数反演算法, 在一定取向条件下, 前向
5◦—20◦ 内角分辨散射光强具有识别长形颗粒物和非长形颗粒物的能力.该研究可以为颗粒物形态测量仪器
设计以及快速检测有害生物气溶胶提供依据.

关键词: 光散射, 生物气溶胶, 形状, 取向
PACS: 42.25.Fx, 42.68.Mj, 92.60.Mt DOI: 10.7498/aps.64.054202

1 引 言

在微小颗粒物的单粒子光学诊断技术 [1]中,弹
性光散射提供的信号最强. 基于单粒子散射光信
号检测技术的光学气溶胶粒子计数仪已经得到广

泛的商业化应用. 这类仪器可以实时测量粒子的
粒径大小和数量浓度. 光学粒子计数仪通常基于
球形粒子散射光强分布测量粒子光学等效粒径, 而
许多微小颗粒物形状一般为非球形形状, 所以利用
角分辨散射光强研究如何反演非球形粒子的物理

特征一直是研究者希望解决的问题. 在该领域研
究中Kaye研究组和Chang研究组处于领先地位.
Kaye [2,3]研究组近二十年来一直致力于微小粒子

光学诊断技术研究, 从理论与实验两方面证实了粒
子大角度空间光学散射图样可以分辨粒子粒形. 为
了实现快速实时检测, Kaye 等 [4]采用 3个光电倍
增管 (PMT)代替 ICCD 相机收集粒子散射角范围
的散射光, 实现了快速区分球形和非球形颗粒物的
目标. Chang [5,6]研究组主要发展了二维角向光散

射技术以及相应的反演粒子特征的算法, 可以得到

粒子的形状、尺寸、表面特征和光学性质等特征. 但
是这种二维角向光散射技术由于反演的数据量丰

富, 较难实现快速分析. 近几年来, 随着探测元器
件的发展以及反演算法的改进, 角分辨光散射技术
在环境大气污染探测、工作场所的颗粒物监测以及

人为致病气溶胶释放探测等方面进行了广泛应用,
并且有将其应用到探测生物气溶胶应用领域的发

展趋势. 韩国研究人员 [7]近期将Kaye研究组设计
的气溶胶粒径形状分析仪与高温瞬时系统结合, 对
生物气溶胶在不同温度下的形状变化特征进行了

研究.
国内利用散射法探测颗粒物特征的发展还处

于起步阶段, 主要表现在数值模拟方面 [8−10], 而且
更多地偏向随机取向多粒子体系的光学性质 (相函
数、散射系数等)研究. 而在单粒子数值模拟方面,
Feng等 [11]理论模拟了不同形状生物气溶胶的空间

散射图样, 分析了前向 5◦—10◦散射光强分布分辨
粒形和粒径的可行性. 在文献 [11]中探测器收集的
积分散射光强是用点的散射光强代替, 没有考虑探
测器口径的大小, 并且未考虑粒子取向变化等实际
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问题. 在气溶胶单粒子粒形测量方面, 文献 [12]设
计了基于成像法的气溶胶粒形和散射分析仪, 拍摄
到了棉絮纤维的显微放大图像并检测到散射光的

强度和偏振的变化.
本文在Kaye等研究的启发下, 以生物气溶胶

颗粒物为例, 利用离散偶极子近似方法模拟不同形
状单粒子的前向空间散射图样. 理论推导前向不同
位置探测器的散射光强响应公式, 并讨论取向变化
时其分类气溶胶粒形的能力. 为实现快速测量生物
气溶胶形状的装置提供设计依据及指导.

2 理论基础和反演方法

2.1 探测器响应计算公式

假设颗粒物坐落在笛卡尔坐标系 (xyz系)的
原点, 如果光源沿 z轴正方向传播, 那么散射角
θ是过 z轴平面内的极坐标角, 方位角φ是对应

z = 0平面内极坐标角. θ = 0◦时对应 z轴正方

向, φ = 0◦时对应x轴正方向. 当探测器中心位于
(θ0, φ0)时, 任意形状探测器探测到的散射光强度
正比于粒子的部分散射截面:

S =
λ2

4π2

∫ θ0+α2

θ0−α1

∫ φ0+φ2

φ0−φ1

S11 (θ, φ)

× sin θdθdφ, (1)

其中S11 (θ�φ)是粒子散射Mueller矩阵元素, λ为

入射光波长, 角度α1, α2, φ1, φ2由光学检测装置

的设计参数确定.

图 1 (网刊彩色)光学结构示意图

我们主要考虑探测前向散射光, 其光学结构
如图 1所示. 探测器端面为圆形, 因此有α1 = α2,
φ1 = φ2. 光线沿 z轴入射, 在前方R处竖直平面内

有一探测器, 如图 2所示, 其端面边线方程为

(x− x0)
2
+ y2 = r2, (2)

其中

x0 = R tan θ0,

r = (R tan θ2 −R tan θ1)/2,

θ0, θ1, θ2为光线散射角.

x

y

z=R

x

z

R

θ1

θ2

θ0

图 2 (网刊彩色)光学结构坐标示意图

散射角为 θ的光线, 落在前方 z = R平面内的

轨迹为圆形曲线. 通过该曲线与探测器端面边线方
程的交点, 可以确定探测器口径范围内散射光线对
应方位角的范围. 因此我们设散射角为 θ的光线在

z = R处平面内的轨迹方程为

x = R tan θ cosφ, (3)

y = R tan θ sinφ. (4)

把 (3), (4)式代入 (2)式,

(R tan θ cosφ−R tan θ0)
2

+ (R tan θ sinφ)
2

=

(
R tan θ2 −R tan θ1

2

)2

. (5)

利用关系式

2R tan θ0 = R tan θ1 +R tan θ2. (6)

联立 (5), (6)式化简,

φ = cos−1

(
tan2 θ + tan θ1 tan θ2
tan θ (tan θ1 + tan θ2)

)
. (7)

因此当探测器中心处在方位角φ0时, 散射
角为 θ的光线入射到探测器内的方位角范围为

φ0 −φ 6 φ 6 φ0 +φ. 具有该光学结构特点的实验
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装置, 探测器响应正比于

S = λ2

4π2

∫ θ2

θ1

∫ φ0+φ

φ0−φ

S11 (θ, φ) sin θdθdφ, (8)

其中θ1, θ2由透镜光学参数确定, φ由 (7)式推导出.

2.2 粒子散射计算方法

对粒子散射Mueller矩阵元素的计算, 我们采
用离散偶极子近似方法 [13]. 该方法可用于解决具
有不规则形状的粒子对电磁波的散射和吸收问题,
而且还可用于粒子是各向异性和非均质的情况. 目
前根据离散偶极子方法发展的计算软件主要有 4
种 [14], 分别为SIRRI, DDSCAT, ZDD和Amster-
dam DDA(ADDA). 我们选择ADDA [15]软件模拟

粒子的散射问题. ADDA软件免费、C语言编写易
于操作、预定义粒形种类较多且易于添加修改、具

有并行计算能力.

2.3 粒形的反演方法

为了快速反演颗粒物形状, 我们选用三个对
称排布的探测器探测光强, 如图 1所示. 中心位置
分别位于 90◦, 210◦, 330◦方位角, 其探测响应利用
(8)式计算. 为了反演不同形状粒子, 我们选用球
形指数算法 [16,17]. 球形指数 (SPX, the sphericity
index)可以用探测器响应的相对标准偏差表示, 表

达式如下:

SPX(j) = 1−

√√√√√√√
N∑
i=1

(
E (i, j)− Ē (j)

)2
[
(N − 1) Ē(j)

]2 , (9)

其中N为探测器个数, E(i, j)为单粒子 j在第 i个

方位探测器上的响应, Ē(j)为所有探测器响应的平

均值

Ē (j) =
1

N

N∑
i=1

E(i, j).

当SPX为1时表示标准球形, 随着粒子偏离球形程
度的增加, SPX的值减小.

3 生物气溶胶模型

3.1 形状模型

通常情况下, 不同生物气溶胶颗粒物具有不
同的形状和大小, 例如芽孢杆菌的不同种类的生
物气溶胶 [18]以及有害生物气溶胶 [19]. 我们选取
其中 3种进行分析, 分别为球形芽孢杆菌 (bacillus
sphaericus)、枯草芽孢杆菌 (bacillus subtilis)和类
鼻疽伯克氏菌 (burkholderia pseudomallei). 这3种
气溶胶颗粒的尺寸和形状模型如表 1所示. L为粒

子的长度, D为粒子的宽度, a为椭球长轴长, b为
椭球短轴长, req为其等效球形体积半径.

表 1 3种生物气溶胶颗粒的尺寸及形状

生物气溶胶 形状 尺寸 (L×D)/µm a/µm b/µm a/b req/µm
球形芽孢杆菌 椭球 (0.82—1.47)×(0.74—1.00) 1.07 0.85 1.2588 0.4589
枯草芽孢杆菌 椭球 (0.89—1.53)×(0.41—0.67) 1.07 0.48 2.2292 0.3135
类鼻疽伯克氏菌 椭球 (2.0—5.0)×(0.4—0.8) 3.0 0.5 6.0 0.4543

3.2 生物气溶胶粒子的折射率

探测气溶胶颗粒物的形态特征依赖于折射率

的选取. 我们只考虑均匀的生物气溶胶模型, 其复
折射率可视为常数. 研究表明生物气溶胶的折射
率随着入射波长的不同而改变, 但是在可见光波段
其折射率变化不明显. Robinow [20]等用 0.589µm
入射光测量时枯草芽孢杆菌的复折射率实部在

1.51—1.54之间. Ross等 [12]用 0.542 µm入射光测
量时蜡样芽孢杆菌 (bacillus cereus)的复折射率实
部在1.513—1.521之间. 两者折射率虚部均在10−2

量级. 这表明生物气溶胶的组成成分相似时, 呈

现出相似的折射率. 折射率的微小变化对颗粒物
的光散射图样影响较小. 我们计算波长选择 0.532
µm, 对上述3种生物气溶胶颗粒物的折射率可选为
m = 1.52 + 0.018i [5].

4 结果与分析

4.1 粒子固定取向时散射图样随纵横比

的变化

粒子在实验室坐标系的方位称为取向, 用欧
勒角 (α, β, γ)表示, 如图 3所示定义, 见文献 [15].
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以球形芽孢杆菌的等效球形体积半径 req = 0.4589

µm为例, 当非偏振平面波沿实验室坐标系x 轴入

射并且粒子的长主轴沿粒子坐标系 z′轴、取向欧

勒角为 (0, 0, 0)时, 分析颗粒物形状对散射图案的
影响. 计算结果分别对应回转长椭球纵横比a/b为

1.0, 1.2588, 2.2292和6.0的4种不同粒形的前向散
射图样, 如图 4所示.

zϕ

xϕ

yϕ

z

x

y
γα

β

图 3 实验室坐标系 xyz转换成粒子坐标系 x′y′z′的旋转

角度α, β, γ

(a) (b)

(c) (d)

图 4 不同形状单粒子的前向空间散射图样 (等效球形体
积半径为 0.4589 µm) (a) 纵横比为 1.0; (b) 纵横比为
1.2588; (c) 纵横比为 2.2292; (d) 纵横比为 6.0(0◦—5◦

散射角范围遮蔽)

入射光沿垂直纸面方向传播, 正方向朝向观察
者. 图 4中每个图像的径向方向为散射角 θ, 径向半
径为零和最大分别对应 0◦散射角和 90◦散射角. 方
位角φ 为以原点为中心的同心圆, φ = 0◦在图像的

右端. 我们遮蔽前向 0◦—5◦散射角对应图像中心

的黑暗处.
图 4显示球形粒子的散射图样在方位角方向

均匀对称, 非球形粒子的散射图样在方位角方向存
在差异, 而且随着纵横比的增大, 这种差异性越加
明显. 当粒子在某一个方向上的尺度远大于其他
方向时如图 4 (d), 其散射图样与球形图样图 4 (a)
差别很大, 这种差异即使是在前向小角度内也非
常明显. 这表明可以用前向小角度内散射图样区
分颗粒物的形状. 但是我们无法给出优化的角度
范围. 因此结合设计方面的考虑, 我们主要研究前
向 5◦—20◦范围内 3个探测器响应信号分辨粒形的
情况.

4.2 粒子取向变化时对反演粒形的影响

理论上粒子的取向影响颗粒物的散射图样.
图 5反映纵横比为 6.0的单粒子进样时取向β角变

化对形状反演结果SPX的影响. 图中箭头方向表
示入射光方向. 结果表明反演形状数值SPX随着
β角的增加而增大. β = 0◦时对应SPX < 0.4表

示粒子偏离球形的程度很大, 而β = 90◦时对应

SPX = 1表示粒子为标准球形粒子. 同一形状的粒
子在β不同时得到不同的SPX值, 反演粒形结果存
在差异甚至是错误. 该结果说明入射光沿着粒子的
长轴入射时无法区分这种回转椭球体形状的粒子.
入射光垂直粒子长轴入射时SPX数值偏离 1的程
度很大, 便于区分粒子的形状. 这表明颗粒物的准
直对于粒形的空间散射光识别非常重要. 图 5的结
果表示在实际颗粒物探测方面, 颗粒物在进样系统
中的取向是粒形反演的关键, 随机取向会导致散射
图样非常混乱而失去粒形反演的可能性, 因此粒子

0 15 30 45 60 75 90
0.3

0.4

0.5

0.6

0.7

0.8

0.9

1.0

a
b

S
P
X

β/(O)

β=0O

β=90O
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图 5 单粒子 SPX随Euler角 β 的分布
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进样时需要对粒子的取向加以控制. 在气溶胶束
流进样系统中, 在一定的气流条件下, 长柱形粒子
的长轴会倾向平行于束流轴线. 研究表明有 73%
的长条形粒子进样时与束流轴线保持30◦倾斜角之
内 [22]. 长形颗粒物在束流中的取向存在微小变化
的特点, 有利于提取粒形的信息.

4.3 3种生物气溶胶粒形的分类

图 6表示利用球形指数算法区分球形芽孢杆
菌、枯草芽孢杆菌、类鼻疽伯克氏菌 3种生物气溶
胶形状的结果. 每种粒子我们至少随机选取 100
种取向进行计算, 每个粒子的欧勒角α和β分别在

0◦—180◦, 0◦—30◦ 范围内 (回转体不考虑γ角度).
在 0到 1之间均匀分成 128个SPX类别, 然后计算
每种SPX 类别对应的直方图频率数分布, 最后用
于计算累加数量分布C(SPX). 每种SPX类别对应
的累加数量都等于包括它以及它之前的所有SPX
类别所对应的直方图频率数之和.
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图 6 球形芽孢杆菌、枯草芽孢杆菌、类鼻疽伯克氏菌颗粒

的累加 SPX分布

我们定义C(SPX) = 0.5为SPX50, 用来区分
粒子形状. 图 6显示球形芽孢杆菌、枯草芽孢杆菌、
类鼻疽伯克氏菌三种生物气溶胶的累加SPX分布
存在明显差异. 球形芽孢杆菌的累加SPX分布很
窄SPX50对应 0.9603, SPX值几乎全部大于 0.95.
枯草芽孢杆菌的SPX50为 0.9185, SPX > 0.95比

例小于 3%. 类鼻疽伯克氏菌的SPX50 对应 0.4290
远小于其他两种类型的SPX50,其SPX值几乎全部
小于 0.7. 因此理论上这三种粒形的长形和非长形
粒子可以分开. 但是球形芽孢杆菌和枯草芽孢杆菌
的SPX50 值以及它们对应的累加SPX分布的斜率
都非常接近, 因此在实际测量中考虑到噪声等因素
对探测器的影响, 将有可能无法区分球形芽孢杆菌

和枯草芽孢杆菌两种粒子的形状. 但是利用前向
5◦—20◦散射光可以在多种不同粒形中区分出长形
粒子, 如类鼻疽伯克氏菌.

5 结 论

本文基于 3种生物气溶胶颗粒建立长椭球模
型, 采用离散偶极子近似方法, 计算散射光二维角
度分布, 讨论了不同形状以及取向对前向角分辨散
射光强分布的影响. 结果表明近前向光散射可以
用来表征粒形, 但单粒子随机取向可能无法准确分
辨粒子形状. 在粒子取向趋于一致的情况下, 前向
5◦—20◦角分辨散射光强具有区分长形粒子和非长
形粒子的能力.

尽管如此, 利用 3个探测器测量近前向不同方
位空间散射光强的方法是一种较粗略的快速粒形

判别方法. 对于不同颗粒物如果在近前向表现出相
似的散射空间图样, 例如长形的空气纤维粒子与类
鼻疽伯克氏菌粒子, 仅靠 3个探测器无法细致地分
类, 还需进一步深入研究.

在发展快速检测颗粒物的方面, 该研究结果可
以为设计基于弹性光散射方法探测颗粒形态的检

测装置提供理论参考. 在探测有害生物气溶胶领域
中, 结合生物气溶胶荧光光谱特征与角分辨光散射
技术, 使得在大气环境中连续、实时探测甚至识别
生物气溶胶成为可能.
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Abstract
Particle shapes can be distinguished by the properties of near-forward optical scattering patterns of particles. The

discrete dipole approximation method is used to calculate the light scattering patterns of Bacillus sphaericus, Bacillus
subtilis, Burkholderia pseudomallei based on their prolate spheroid models. Shape dependence of forward angle-resolved
light scattering intensity for nonspherical biological aerosol particles is discussed by simulating their light scattering
response of three detectors located in different azimuthal range. Combined with sphericity index method, forward
small angle (5◦—20◦) angle-resolved light scattering intensity has the ability to identify the elongated particles and
non-elongated particles under certain orientation conditions. This study can help not only design particle morphology
measurement instrument but also detect harmful biological aerosol rapidly.
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