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Общая характеристика работы 
Работа посвящена экспериментальному обнаружению и исследованию не-

линейного (вынужденного) режима концентрационного рассеяния света на суб-
микронных частицах в жидкостях, его особенностей для частиц различных раз-
меров и составов, а также изучению величин и направления спектральных сдви-
гов линии рассеяния и измерению коэффициента его усиления для частиц раз-
личных размеров, сравнению этих сдвигов и коэффициентов усиления, измерен-
ных экспериментально, с теоретическими оценками.  

 
Актуальность работы. В настоящее время для исследования размеров 

частиц во взвесях широко применяется метод динамического рассеяния света 
(ДРС). Рассеяние света на частицах имеет целый ряд особенностей, которые 
часто не учитываются в измерениях, но которые могут сильно искажать полу-
чаемый результат. Такими особенностями являются например наличие потока в 
жидкостях и вынужденное рассеяние света. 

У каждого типа спонтанного рассеяния (СР) света имеется свой аналог в 
виде вынужденного рассеяния (ВР), а именно вынужденное комбинационное 
рассеяние (ВКР) [1], вынужденное рассеяние Мандельштама-Бриллюэна (ВРМБ) 
[2], вынужденное рассеяние крыла линии Рэлея (ВРКЛР) [3], вынужденное тем-
пературное рассеяние (ВТР, на флуктуациях/вариациях энтропии) [2; 4-6]. Не-
давно было открыто вынужденное глобулярное рассеяние (ВГР, низкочастотное 
комбинационное рассеяние на собственных колебаниях частиц) [7; 8], а также 
вынужденное рассеяние Ми-Брэгга, связанное с изменением среднего показа-
теля преломления среды за счет изменения свойств частиц [9-11]. Однако 
вынужденное концентрационное рассеяние (ВКоРС) на флуктуациях/вариациях 
концентрации частиц в жидкостях до сих пор не было экспериментально обна-
ружено. Работа является актуальной потому что факт обнаружения нелинейного 
(вынужденного) режима концентрационного рассеяния света дополняет картину, 
свойственную другим типам рассеяния (ВКР, ВРМБ, ВРКЛР, ВТР, ВГР), где для 
каждого спонтанного процесса рассеяния удалось наблюдать его вынужденный 
режим. ВКоРС на вариациях концентрации частиц в жидкостях можно назвать и 
вынужденным диффузионным рассеянием света (ВДРС), поскольку его частот-
ный сдвиг, как и время релаксации флуктуаций концентрации частиц, определя-
ется коэффициентом их диффузии. Нужно отметить, что в ранней работе [10] о 
вынужденном рассеянии Ми-Брэгга авторы предложили в качестве объяснения 
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также и концентрационный механизм ВР, от которого впоследствии отказались. 
В результате ВКоРС иногда называют также вынужденным рассеянием Ми, что 
терминологически не совсем правильно. 

Спектральные линии спонтанного рассеяния Мандельштама-Бриллюэна и 
комбинационного рассеяния смещены относительно линии возбуждающего 
света. Линии ВКР и ВРМБ смещены примерно на такую же величину. Линии 
спонтанного деполяризованного (на флуктуациях анизотропии) рэлеевского рас-
сеяния и рассеяния на флуктуациях энтропии не сдвинуты относительно воз-
буждающего света, а только уширены. При этом, однако, линии ВРКЛР и ВТР 
сдвинуты приблизительно на половину ширины линии соответствующего спон-
танного рассеяния. Этот сдвиг связан с тем, что коэффициент усиления ВТР и 
ВРКЛР пропорционален как коэффициенту спонтанного рассеяния, так и плот-
ности состояний, линейно зависящей от частотного сдвига [12; 13]. Таким обра-
зом, частотный сдвиг рассеянного света, равный полуширине линии спонтан-
ного рассеяния, для таких видов рассеяния является важнейшим признаком по-
явления вынужденного рассеяния. Вторым важным признаком появления вы-
нужденного рассеяния является нелинейный рост интенсивности рассеянного 
света.  

Попытки исследования вынужденного концентрационного рассеяния 
(ВКоРС) – аналога спонтанного концентрационного рассеяния (СКоРС) на 
флуктуациях концентрации веществ, составляющих раствор, предпринимались 
неоднократно. Так в [14] в бинарных растворах хинолин-этиловый спирт и 
нитробензол – CCl4 было зафиксировано резкое увеличение светимости объёма 
рассеяния при переносе фильтра из возбуждающего пучка в положении перед 
камерой при отсутствии разрешаемого спектрального сдвига рассеянного света, 
и авторы сделали вывод о наблюдении ВКоРС. В [15] в бинарных газовых сме-
сях в схеме с использованием мощного лазера и сверхрегенеративного усиления 
рассеянного света с помощью интерферометра Фабри-Перо в спектре рассеян-
ного света была обнаружена линия, частотный сдвиг которой ~ 0.033–0.042 см-1 

авторы связали с наличием ВКоРС. В [16] Бломбергеном и сотрудниками был 
измерен частотный сдвиг ВКоРС в смеси He-Xe ~ 0.005–0.022 см-1, и в смеси He-
SF6 ~ 0.005–0.018 см-1. На основе этих экспериментов была разработана со-
ответствующая теория ВКоРС в смеси газов [17].  

Попытки измерения ВКоРС в водных растворах лутидинов предпринима-
лись в [18], но частотный сдвиг рассеянного света измерить не удалось при раз-
решении 0.003 см-1. По временной зависимости интенсивности рассеяния авторы 
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сделали заключение о вынужденном рассеянии на несмещенной частоте, кото-
рое интерпретировали как ВКоРС в растворе. Однако ВКоРС на нано- и субмик-
ронных частицах в жидкости так и не было обнаружено. В работе [19] нам уда-
лось, нетрадиционным для исследований ВР методом, измерить частотный сдвиг 
ВКоРС. Поэтому работа является актуальной для общей картины перехода от 
спонтанного рассеяния света в вынужденный режим. 

В последнее время было обнаружено нелинейное рассеяние на золотых 
нанотрубках в воде, на нанокристалах CdSe/Cds/ZnS в хлороформе и на нано-
частицах Au, Au/Ag и Ag в толуоле [9-11], но в этих взвесях также не удалось 
измерить сдвиг спектральной линии вынужденного рассеяния при разрешении 
до 0.005 см-1, хотя и был получен нелинейный рост интенсивности рассеяния 
назад. По росту интенсивности и появлению специфического пика на временной 
зависимости интенсивности ВР авторы [9-11], так же как и авторы [18], сделали 
вывод о наблюдении вынужденного рассеяния на частицах. В [9] авторы 
предположили возможность как «зависящего от интенсивности пространствен-
ного перераспределения наночастиц золота» (т.е. ВКоРС на частицах в жид-
кости), так и изменения среднего показателя преломления среды за счёт поверх-
ностно-плазмонного резонанса на частицах. Однако после того, как в [10] им не 
удалось зафиксировать ВР на наночастицах платины, в своих последующих ра-
ботах [12] они склонились ко второму варианту.  

Таким образом, частотный сдвиг ВКоРС был ранее измерен только в газо-
вых смесях. Ни в жидких растворах, ни во взвесях частиц в жидкости измерить и 
даже обнаружить такой частотный сдвиг не удавалось, так как для жидких рас-
творов полуширина линии спонтанного рассеяния назад (и величина спектраль-
ного сдвига линии ВР) составляет 0.3–3 МГц, что существенно меньше, чем для 
газов. Для частиц в жидкости этот сдвиг еще меньше и составляет ~ 30–12000 
Гц. В [9-15; 18] авторы использовали обычный для исследования ВР способ 
спектральных измерений с помощью интерферометра Фабри-Перо, разрешения 
которого явно недостаточно для измерения указанных частотных сдвигов.  

Для измерения таких сдвигов подходящим является метод корреляцион-
ной спектроскопии, который позволяет измерять частотные сдвиги от 1 до 105 
Гц. При этом нужно использовать непрерывный лазер, а не мощный импульс-
ный, к чему все привыкли при исследовании вынужденного рассеяния. Поэтому 
актуальность нашей работы с методической точки зрения определяется необхо-
димостью разработки новой методики исследования малых сдвигов вынужден-
ного рассеяния.  
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Первые попытки зафиксировать частотный сдвиг и нелинейный рост ин-
тенсивности вынужденного диффузионного (концентрационного) рассеяния 
света на субмикронных частицах в жидкости с помощью непрерывного лазера и 
коррелятора были предприняты нами во взвесях наночастиц кремния в масле и 
алмаза в воде [19].  

В результате интерференции возбуждающего пучка и рассеянной назад 
волны создается интерференционная решетка интенсивности, в пучности кото-
рой при определенной амплитуде решетки начинают затягиваться частицы [20]. 
Эта периодическая структура из частиц увеличивает интенсивность рассеянного 
света и, следовательно, увеличивается амплитуда интерференционной картины, 
в которую начинают затягиваться все больше частиц. На самом деле такая пе-
риодическая структура частиц в жидкости представляет собой волну, которая 
движется относительно жидкости [21]. Направление движения волны относи-
тельно возбуждающего пучка определяет направление частотного сдвига спек-
тральной линии ВКоРС. Поэтому работа актуальна с точки зрения разработки 
нового метода определения направления спектрального сдвига с помощью кор-
реляционной спектроскопии в условиях потока. 

В настоящее время появляется множество новых композитных 
материалов, наносистем и других объектов, в которых происходят процессы с 
большими характерными временами. Таким образом, настоящая работа акту-
альна с точки зрения фундаментальной науки как дополнение к общей картине 
перехода от спонтанного рассеяния света в режим вынужденного рассеяния, с 
методической точки зрения как разработка нового метода исследования вынуж-
денного рассеяния с малыми частотными сдвигами и метода определения знака 
этих сдвигов и с практической точки зрения как работа, с одной стороны опре-
деляющая пределы применимости широко используемого метода динамического 
рассеяния света (ДРС), особенно при измерения рассеяния назад при щуповых 
измерениях, а с другой стороны расширяющая возможности корреляционной 
спектроскопии для определения не только величины, но и направления частот-
ного сдвига в потоке жидкости или в движущимся объекте. 

Цель работы – получить нелинейное рассеяние (ВКоРС) на субмикрон-
ных частицах различных видов и размеров в различных оптических схемах, из-
мерить спектральные сдвиги ВКоРС на субмикронных частицах в жидкости, 
сравнив их с теоретическими значениями, показать нелинейный рост интенсив-
ности рассеяния с ростом интенсивности возбуждающего излучения и таким об-
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разом экспериментально показать переход рассеяния на субмикронных частицах 
в жидкости в нелинейный (вынужденный) режим. 

Для достижения поставленной цели необходимо было решить следующие 
задачи: 
1. Разработать методику и создать оптическую схему рассеяния назад для 
регистрации малых частотных сдвигов (~ 100 Гц) и интенсивности 
вынужденного рассеяния света с помощью корреляционной спектроскопии и 
непрерывного лазера. 

2. Экспериментально получить корреляционные функции ВКоРС на субмикрон-
ных агрегатах наночастиц алмаза и измерить частотный сдвиг линии ВР, 
зафиксировать нелинейный рост интенсивности рассеянного назад света при 
увеличении мощности возбуждающего света. 

3. Разработать методику и экспериментально реализовать световодную опти-
ческую схему рассеяния назад для регистрации полных частотных сдвигов 
(~ 1000 Гц) в условиях конвекции при наблюдении ВКоРС с одновременным 
независимым измерением скорости потока жидкости.  

4. Экспериментально получить корреляционные функции ВКоРС на субмикрон-
ных частицах латекса разных размеров в жидкости в условиях конвекции, 
определить величину и направление спектрального сдвига ВКоРС, 
зафиксировать нелинейный рост интенсивности рассеянного назад света при 
увеличении мощности возбуждающего света в световодной схеме.  

5. Получить аппроксимационные формулы для определения величины 
спектральных сдвигов ВКоРС на субмикронных частицах в жидкости из 
корреляционной функции с косинусоидальной составляющей для 
определения спектральных сдвигов линий ВКоРС на субмикронных частицах 
в жидкости при наличии и в отсутствие конвекционного потока жидкости. 

6. Оценить теоретические значения спектральных сдвигов ВКоРС  на 
субмикронных частицах в жидкости и коэффициента усиления g для 
используемых в эксперименте взвесей по известным соотношениям и 
сопоставить с экспериментально полученными значениями спектральных 
сдвигов и коэффициентов усиления g.  

 
Научная новизна полученных результатов заключается в следующем: 

1. Разработана и применена методика регистрации малых частотных сдвигов 
(~ 100 Гц) нелинейного и вынужденного рассеяния света с помощью метода 
корреляционной спектроскопии и непрерывного лазера.  
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2. Разработана и применена методика измерения малых частотных сдвигов 
(~ 1000 Гц) нелинейного и вынужденного рассеяния с одновременным 
измерением скорости потока жидкости при регистрации вынужденного 
рассеяния света в направлении потока и в противоположном направлении 
для определения знака частотного сдвига. 

3. Показано, что при увеличении мощности возбуждающего лазерного излуче-
ния в корреляционной функции рассеянного света появляется 
косинусоидальная компонента, то есть в спектре появляется сдвинутая 
линия, измерен спектральный сдвиг этой линии и показано, что измеренные 
частотные сдвиги соответствуют полуширинам спонтанного рассеяния на 
флуктуациях концентрации частиц для взвесей с различными частицами.  

4. Показана нелинейность в интенсивности света, рассеянного частицами в 
жидкости, при увеличении мощности возбуждающего лазерного излучения.  

5. Измерен спектральный сдвиг линии вынужденного концентрационного 
рассеяния света на субмикронных частицах в жидкости.  

6. Экспериментально измерен коэффициент усиления g вынужденного 
концентрационного рассеяния света для взвеси субмикронных частиц алмаза 
и латекса в жидкости.  

7. Экспериментально показано наличие стоксова и антистоксова спектрального 
сдвига линии вынужденного концентрационного рассеяния света на 
субмикронных частицах в жидкости и зависимость направления сдвига от 
размера частиц. 

8. Таким образом показан переход концентрационного рассеяния на субмикрон-
ных частицах в жидкости в вынужденный режим.  

 
Положения, выносимые на защиту: 

 
1. Экспериментальный метод регистрации спектральных линий нелинейного 
или вынужденного режима концентрационного рассеяния света во взвесях 
субмикронных частиц в жидкостях, основанный на использовании 
корреляционной спектроскопии и непрерывного лазера, позволяющий 
измерять малые сдвиги спектральной линии вынужденного рассеяния света ~ 
10 Гц – 20 кГц.  

2. Методика определения знака частотного сдвига света, рассеянного взвесью 
частиц в нелинейном или вынужденном режиме в потоке жидкости по 
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разности полной скорости концентрационной волны и скорости конвекции 
жидкости, измеряемой методом Допплера.  

3. Частотный сдвиг линии вынужденного режима концентрационного рассеяния 
света меняет знак в зависимости от радиуса частиц.  

4. Экспериментально обнаружен нелинейный режим концентрационного 
рассеяния света во взвесях субмикронных частиц в жидкостях, по 
нелинейному характеру зависимости интенсивности света, рассеянного 
взвесью, от мощности возбуждающего излучения, по наличию частотного 
сдвига спектральной линии рассеяния, близкого к полуширине линии 
спонтанного рассеяния света и по изменению знака этого сдвига в 
зависимости от размера субмикронных частиц в жидкости, указывающий на 
начальную фазу перехода рассеяния в вынужденный режим. 

 
Научная и практическая значимость работы 

Результаты диссертационной работы имеют научное, методическое и при-
кладное значение.  

Научная значимость работы определяется экспериментальным обнаруже-
нием нелинейного или вынужденного режима концентрационного рассеяния 
света на субмикронных частицах в жидкости, которое дополняет картину, свой-
ственную всем другим типам рассеяния, где для каждого спонтанного процесса 
рассеяния ранее удалось наблюдать его вынужденный режим.  

Методическое значение заключается в новом способе получения вели-
чины и направления спектрального сдвига линии рассеянного света в условиях 
потока жидкости с помощью одновременного измерения корреляционной функ-
ции рассеянного света и скорости потока допплеровским методом. Меняя 
направления вектора рассеяния q на противоположное, можно точно определять 
направление частотного сдвига вынужденного рассеяния в условиях потока. Это 
новый способ получения информации о спектральных сдвигах при измерении 
корреляционных функций, которые обычно дают только величину сдвига. Дан-
ный способ в целом ряде случаев проще и дешевле в реализации, чем метод со 
сдвинутым изначально по частоте опорным пучком. 

Прикладное значение заключается в том, что вынужденное концентраци-
онное рассеяние света на субмикронных частицах в жидкости изменяет вид и 
время когерентности корреляционной функции, что ведет к искажению резуль-
татов измерений размеров частиц, измеряемых широко распространенным мето-
дом динамического рассеяния света. Показано, что наличие такого вида ВКоРС 
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на субмикронных частицах в жидкости определяет границы применимости ши-
роко используемых коммерческих приборов для определения размеров частиц в 
жидкостях методом динамического рассеяния света, особенно в световодных 
схемах, и определяет тип лазеров, мощность излучения и оптические схемы, ко-
торые не должны использоваться для таких измерений. Например, из получен-
ных результатов следует, что при измерениях размеров частиц в жидкости мето-
дом ДРС, для частиц с радиусом 400 нм и объёмной концентрацией 7 × 10-4 % 
при линзе, фокусирующей пучок возбуждающего излучения, с фокусом 10 см 
нельзя использовать лазер с мощностью более 15 мВт.  Кроме того, наличие 
вынужденного рассеяния указывает на возможность создания решетки 
концентрации и следовательно на возможность создания периодических 
структур частиц в жидкости, которые могут быть зафиксированы в процессе 
отверждения жидкости для получения новых композиционных материалов. 

 
Личный вклад автора. Диссертация представляет собой результат само-

стоятельной научной работы автора, выполненной под руководством его науч-
ного руководителя. Личный вклад автора диссертации состоит в участии в об-
суждении постановки задач, в подборе и анализе литературы по теме диссерта-
ции, в совместном с соавторами анализе полученных результатов и написании 
статей. Автор участвовал в разработке и сборке всех оптических схем и само-
стоятельно создал часть компонентов для регистрации ВКоРС на субмикронных 
частицах в жидкости, проводил юстировку этих установок и все измерения, под-
готавливал экспериментальные образцы, обработал и аппроксимировал все по-
лученные результаты. Он получил формулы аппроксимации для обработки по-
лученных результатов, формулу затягивающей силы, действующей на частицы в 
жидкости, которая изменяет знак для различных размеров частиц и определяет 
направление сдвига.  

Апробация работы. Результаты работы лично докладывались автором на 
семинарах Оптического отдела ФИАН, на 6 международных и 4 всероссийских 
конференциях и представлены в сборниках трудов: VII Международная конфе-
ренция «Фундаментальные проблемы оптики» (Санкт-Петербург, 2012); XIV 
Школа молодых ученых «Актуальные проблемы физики» (Звенигород, 2012); 
11-th International Conference «Correlation Optics'13» (Chernivtsi, Ukrain, 2013); V 
Всероссийская молодежная конференция «Фундаментальные и инновационные 
вопросы современной физики» октября (ФИАН, Москва 2013); III Международ-
ная молодежная научная школа-конференция Современные проблемы физики и 
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технологий (Москва 2014); XV Школа молодых ученых «Актуальные проблемы 
физики» (ФИАН, Москва 2014); IX Международная конференция молодых уче-
ных и специалистов «Оптика–2015» (12-16 октября, Санкт-Петербург, 2015); VI 
Всероссийская молодежная конференция  «Фундаментальные и инновационные 
вопросы современной физики» (16-21 ноября ФИАН, Москва, 2015); 2-я между-
народная конференция «Плазменные, лазерные исследования и технологии» (25-
27 января, НИЯУ МИФИ, Москва, 2016); V Международная молодежная науч-
ной школы-конференции «Современные проблемы физики и технологий» 
(НИЯУ МИФИ. Москва, 2016).  

Результаты работ были отмечены 3 дипломами за высокий научный уро-
вень проводимых исследований УНК ФИАН, 2014–2016 г.  

Публикации. Результаты диссертации опубликованы в 5 работах в рецен-
зируемых научных журналах, индексирующихся в Scopus или Web of Science, и 
9 публикациях в трудах конференций и сборниках. Список публикаций автора 
приведен в конце автореферата.  

Достоверность и обоснованность результатов определяется соответ-
ствием экспериментальных результатов, полученных на различных эксперимен-
тальных оптических схемах и для различных частиц различных размеров, а 
также согласием результатов теоретических предсказаний с эксперименталь-
ными данными, тестовыми измерениями на оптической установке размеров ча-
стиц методом ДРС, воспроизводимостью результатов измерений. Достоверность 
результатов подтверждена публикациями в ведущих рецензируемых оптических 
научных журналах, таких как «Optics Communications» и «Квантовая Электро-
ника». 

Структура и объем диссертации. Диссертация состоит из введения, трех 
глав, заключения, приложения и списка литературы. Объем диссертации состав-
ляет 130 страниц, включая 67 рисунков и 4 таблицы. Список литературы вклю-
чает в себя 79 наименований. 

Краткое содержание диссертации 
Во введении обоснована актуальность работы, сформулированы цель и 

задачи, необходимые для ее решения, показана новизна, а также научная, прак-
тическая и методическая ценность работы, представлены положения, выноси-
мые на защиту, и описана структура диссертации. 

Глава 1 посвящена обзору имеющейся литературы по теме диссертации. 
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В разделах 1.1–1.9 описана теория спонтанного рассеяния света и история 
открытия этого явления. Показан спектр спонтанного молекулярного рассеяния, 
приведены значения характерных спектральных сдвигов и ширин спектральных 
линий, времен релаксации и коэффициента усиления для различных видов вы-
нужденных рассеяний. Раздел 1.10 описывает признаки вынужденного рассея-
ния. Во-первых, это существование нелинейного роста интенсивности рассеян-
ного света при росте мощности возбуждающего излучения 𝐼"# = 𝐼"%𝑒'()*, где 𝐼"#, 
𝐼"%, 𝐼* – интенсивность вынужденного, спонтанного рассеяния и возбуждающего 
излучения, 𝑔 – коэффициент усиления, 	L – длина взаимодействия 𝐼* и 𝐼"#. Во-
вторых, для тех видов рассеяния, спектральные линии которых в спонтанном 
режиме не сдвинуты относительно частоты возбуждающего излучения (спон-
танного рассеяния крыла линии Рэлея, рассеяния на флуктуациях энтропии), это 
наличие частотного сдвига спектральной линии вынужденного рассеяния, близ-
кого к полуширине линии соответствующего спонтанного рассеяния, как для 
ВТР, ВРКЛР. Для рассеяния на флуктуациях концентрации частиц эта полуши-
рина Гsp = Dq2, где D – коэффициент диффузии, q – модуль волнового вектора 
рассеяния. 
Разделы 1.11–1.17 кратко описывают классические виды вынужденных 

рассеяний и их особенности. В разделе 1.18 описывается процесс возникновения 
ВКоРС на частицах в жидкости, показывается, что возмущение концентрации 
имеет вид волны и представлен теоретически предсказанный коэффициент уси-
ления g ВКоРС [21].  
В разделе 1.19 приводится вывод градиентной силы Fe, действующей на 

сферическую частицу в жидкости в интерференционной решетке интенсивности 
возбуждающего излучения и рассеянного назад света: 

𝐹. = 𝛼 𝜀1 − 𝜀*
4𝜋
𝑐
𝐼* 𝜁)𝜋
𝑘8 2𝑘𝑅	𝑐𝑜𝑠 2𝑘𝑅 − 𝑠𝑖𝑛 2𝑘𝑅 𝑐𝑜𝑠 2𝑘𝑥@ , 

(1) 

где 𝛼 – поляризуемость среды, 𝜀1, 𝜀* – диэлектрические проницаемости частицы 
и среды, 𝑐 – скорость света, 𝜁) – коэффициент отражения от решетки концентра-
ции, 𝑘 – волновой вектор, 𝑅 – радиус частицы, 𝑥@ – начальное положение ча-
стицы в интерференционной картине. Показано, что затягивающая сила 𝐹. имеет 
нули при определенных радиусах частиц R, и от радиуса частицы R зависит ее 
знак (Рис. 1), который определяет, в максимумы или минимумы интерференци-
онной картины будут затягиваться частицы, от чего зависит направление спек-
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трального сдвига линии ВКоРС. Также показана зависимость затягивающей 
силы Fe от мощности накачки и начального положения частицы в интерферен-
ционной картине. В разделе 1.20 описан процесс затягивания в пучности интер-
ференционной картины частиц, в диаметр которых укладывается несколько пе-
риодов интерференционной решетки. При значении выражения (1) для затяги-
вающей силы Fe > 0 частица затягивается в максимум интерференционной кар-
тины, а при Fe < 0 в минимум.  

Глава 2 посвящена описанию методов получения корреляционных функ-
ций на используемых в настоящей работе экспериментальных установках для 
регистрации вынужденного рассеяния, подготовке образцов и теоретическим 
оценкам коэффициентов усиления g ВКоРС и коэффициента отражения света от 
интерференционной решетки. 

В разделах 2.1–2.4 описано получение корреляционной функции и разме-
ров частиц методом динамического рассеяния света. Существует три метода по-
лучения информации о корреляционной функции 𝑔(C)(𝜏) – гомодинирование, 
гетеродинирование и метод самобиений, которым мы пользуемся для определе-
ния размеров частиц. Показана связь корреляционной функции со спектраль-
ными характеристиками и коэффициента диффузии D со спектральной шириной 
рассеянного света. Разделы 2.5–2.7 описывают работу коррелятора и программ-
ного обеспечения для получения корреляционных функций и подготовку взве-
сей. Раздел 2.8 описывает используемые в работе экспериментальные установки, 
самая оригинальная из которых представлена на Рис. 2. Раздел 2.9 описывает 
методику определения знака частотного сдвига при наличии конвекционного 
потока жидкости. 

В разделе 2.10 показано, что наличие или отсутствие концентрационной 
волны практически не сказывается на корреляционной функции при допплеров-
ских измерениях, поскольку для пересекающихся красных лучей концентраци-
онная волна условию Брэгга, конечно, не удовлетворяет, а рассеяния красного 
света на разных частицах оказывается некогерентным. В разделе 2.11 описана 
проверка линейности детекторов интенсивности падающего излучения.  

В разделе 2.12 выводится вид корреляционной функции вынужденного 
рассеяния света в условиях покоя жидкости в объеме рассеяния: 

𝐺 ' 𝜏 = 𝐼"%8 𝑒𝑥𝑝 −2𝛤"%𝜏 + 𝐼"#8 𝑒𝑥𝑝 −2𝛤"#𝜏 + 2𝐼"%𝐼J𝑒𝑥𝑝 −𝛤"%𝜏 + 

+2𝐼"#𝐼J𝑒𝑥𝑝 −𝛤"#𝜏 𝑐𝑜𝑠 𝛺"#𝜏 + 𝐼"% + 𝐼"# + 𝐼J 8, 
(2) 
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где 𝐺 ' 𝜏  – функция корреляции интенсивности рассеянного света, Гsp – 
полуширина линии спонтанного рассеяния, Гst – полуширина линии вынужден-
ного рассеяния, 𝛺"# – частотный сдвиг спектральной линии ВКоРС, 𝐼J – 
интенсивность опорного пучка. Первое слагаемое соответствует спонтанному 
рассеянию света назад, второе – вынужденному рассеянию, третье – биениям 
спонтанного рассеяния света и опорного пучка, четвертое – биениям вынужден-
ного рассеяния света и опорного пучка. Косинусоидальная компонента в кор-
реляционной функции определяет наличие и величину спектрального сдвига ли-
нии вынужденного рассеяния света. 

 
Рисунок 1 – Зависимость затягивающей силы Fe, действующей на частицу латекса в воде в ин-
терференционной решетке интенсивности возбуждающего излучения и рассеянного назад 
света от размера частицы R, при 𝜁) = 1 и 𝑐𝑜𝑠 2𝑘𝑥@ = 1. 

В разделе 2.13 выводится вид корреляционной функции вынужденного 
рассеяния света в условиях потока жидкости в объеме рассеяния.  

В разделе 2.14 оценивается эффективное расстояние от конца световод-
ного щупа до точки регистрации корреляционной функции, равное ~ 2.5 мм. В 
разделах 2.15–2.18 описывается коэффициент отражения спонтанного и вынуж-

денного рассеяния назад и сравнивается диффузионная сила 𝐹MNO =
PQR
ST
𝑞	𝛿𝑁X, 

размывающая решетку, и затягивающая сила Fe (1). Здесь 𝑘Y – постоянная 
Больцмана, 𝑇 – температура, 𝑁X – концентрация частиц, 𝛿𝑁X – отклонение от 𝑁X 
в интерференционной решетке. Порог ВКоРС оценивается из решения уравне-
ния 𝐹MNO = 𝐹.. Оказывается, что при Plas = 10 мВт решения нет, а при 25 мВт 
есть. Кроме того, концентрация частиц будет изменять угол наклона сплошной 
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линии Fdif, и следовательно при большей концентрации частиц порог ВКоРС 
снижается. 

 
Рисунок. 2 – Оптическая схема со световодным щупом и измерением скорости потока 
Допплеровским методом. Laser – непрерывные лазеры с λ = 532 и 633 нм; Pi – поляризаторы; 
Li – линзы, PR – световодный щуп, IF – освещающий световод, C – кювета, CF – собирающий 
световод, S – переключатель световодов, SCS – система обеспечения пространственной коге-
рентности, Da – апертурная диафрагма, Ds – катодная диафрагма (перед ФЭУ), PM – фотоум-
ножитель, Corr. – коррелятор, DP – раздвоитель пучка 50/50%, D1 – диафрагма на входе в 
допплеровский световод DF (прицельная), D2 – двойная диафрагма, F – красный фильтр, DF – 
световод, передающий допплеровский сигнал, d – расстояние между концом световодного 
щупа и пересечением двух лучей ~2.5 мм. 

В разделах 2.17–2.19 приводится оценка коэффициента усиления g в при-
ближении, аналогичном приближению ВРМБ зеркала, и приводятся оценки ко-
эффициента усиления g для взвесей латекса и алмаза из работы [21]: 

𝑔R =
64𝜋\

3𝑐𝑛*
1
𝜆𝜂 𝛼

8𝐶a
1
𝑞𝑅 𝑠𝑖𝑛 𝑞𝑅 − 𝑞𝑅𝑐𝑜𝑠	(𝑞𝑅)

𝛺
Г"%8 + 𝛺8, 

(3) 

где 𝑛* – показатель преломления воды, 𝜆 – длина волны, 𝜂 – вязкость, 𝑞 = 2𝑘 – 
волновой вектор рассеяния, 𝐶a – объемная концентрация, 𝛺 – частотная от-
стройка. Раздел 2.20 схематично показывает вид спектров спонтанного и вы-
нужденного рассеяния света и форму коэффициента усиления g вынужденного 
рассеяния. 

В Главе 3 по корреляционным функциям рассеянного наночастицами 
света показано появление смещенной спектральной линии при мощности лазера 
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Plas > 17 мВт, а также измерены коэффициенты усиления ВКоРС и описаны до-
полнительные эксперименты для подтверждения наблюдаемого эффекта. 

Разделы 3.1–3.4 посвящены изучению ВКоРС во взвеси наночастиц крем-
ния в масле и алмаза в воде. Показано, что при увеличении мощности Plas > 17 
мВт в корреляционной функции появляется косинусоидальная составляющая, 
которая усиливается при увеличении Plas (Рис. 3а). Полученные корреляционные 
функции аппроксимированы выражением 𝑙𝑛 𝐺 8 𝜏 = 𝑙𝑛	 𝐴𝑒𝑥𝑝 −Г"%𝜏 +
𝐵𝑒𝑥𝑝 −Г"#𝜏 𝑐𝑜𝑠 −𝛺"#𝜏 + 𝐹  и определен спектральный сдвиг линии ВКоРС на 
взвеси агрегатов алмаза с R = 1200 нм в воде 𝛺"#f  = 240 ± 20 c-1. Теоретическая 
оценка этого сдвига линии ВКоРС дает величину 𝛤"%= 𝛺"#R  = 𝐷𝑞8 = 207 ± 13 c-1. 
Показан нелинейный рост интенсивности рассеянного света IL при росте мощно-
сти накачки Plas (Рис. 3б) и получено значение коэффициента усиления 
gE = (1.44 ± 0.11) ´ 10-2 см/Вт ВКоРС для взвеси алмаза с радиусом R = 1200 нм 
и объемной концентрацией Сv = 3.4 ´ 10-3 %, которое неплохо согласуется с 
теоретической оценкой по формуле (3) gT = 5 ´ 10-3 см/Вт. 

Разделы 3.5–3.6 посвящены изучению ВКоРС во взвеси латекса радиусом 
R = 480 нм и объемной концентрацией Сv = 5 ´ 10-5 % в воде на световодной 
установке [28]. Получены корреляционные функции с косинусоидальной 
компонентой (Рис. 4а), период которой меняется из-за конвекции. Зафиксирован 
нелинейный рост интенсивности рассеянного света IL при росте мощности 
накачки Plas (Рис. 4б), из которого получено значение коэффициента усиления 
ВКоРС gE = (5.4 ± 0.5) ´ 10-2 см/Вт, которое согласуется с теоретической 
оценкой gT = 3.5 ´ 10-2 см/Вт, полученной по формуле (3). 

Разделы 3.7–3.10 посвящены изучению взвесей латекса с радиусами 
R = 375, 480, 750 нм в воде и концентрацией Сv = 7 × 10-4 % на световодной 
установке (Рис. 2) в условиях конвекционного потока при двух направлениях 
возбуждающего пучка: вертикально вверх и вниз. По периоду косинусоидальной 
компоненты T532 корреляционной функции, измеренной на зеленом лазере через 
световод CF (Рис. 2), вычисляется полная скорость концентрационной волны 
ВКоРС: 

𝑉.i% =
𝛺.i%𝑐
2𝜔k

=
𝛺.i%𝜆l\8
4𝜋𝑛*

=
𝜆l\8

2𝑇l\8𝑛*
,  (4) 
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где 𝜆l\8 – длина волны возбуждающего излучения. Полная скорость кон-
центрационной волны Vtot включает в себя как скорость концентрационной ре-
шетки Vgr так и скорость конвекционного потока Vc. 

  
(а) (б) 

Рисунок 3: (а) – Функция корреляции света G(t), рассеянного назад взвесью наночастиц ал-
маза c радиусом 1200 нм и объемной концентрацией 𝐶a = 3.4×10p\% в воде при различных 
мощностях Plas возбуждающего пучка; (б) – Аппроксимация роста относительной интенсив-
ности рассеяния ВКоРС в зависимости от мощности накачки Plas для взвеси алмаза формулой 
𝐼"# = 𝐼"%𝑒𝑥𝑝 𝑔𝐼*𝐿 . Пунктирная линия IS = AIL , где А = (IS / IL) при IL ® 0. 

Одновременно с измерением корреляционной функции рассеянного назад 
света, допплеровским методом по корреляционным функциям рассеяния двух 
скрещенных пучков He-Ne лазера через световод DF (Рис. 2) определялась ско-
рость конвекционного потока Vc. 

Значения скоростей Vtot и Vc представлены на Рис. 5. При постоянном 
направлении скорости конвекционного потока Vc вертикально вверх, направле-
ние скорости Vgr концентрационной волны ВКоРС меняется при различных по-
ложениях возбуждающего излучения. Видно, что между полной скоростью кон-
центрационной решетки Vtot и скоростью конвекционного потока Vc после 17 
мВт устанавливается постоянная разница. По разности этих скоростей Vtot и Vc 
из выражения: 

𝛺"#f =
4𝜋𝑛*𝑉)s
𝜆l\8

=
4𝜋𝑛* 𝑉#k# − 𝑉t

𝜆l\8
, (5)  

определены величины экспериментальных спектральных сдвигов линий ВКоРС 
для частиц латекса радиусами R = 375, 480, 750 нм. 

Если для частиц латекса радиусами R = 375 и 750 нм Vtot > Vc при направ-
лении возбуждающего излучения вниз и Vtot < Vc при направлении возбуждаю-
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щего излучения вверх, то для частиц латекса радиусом R = 480 нм ситуация об-
ратная, и Vtot < Vc при направлении возбуждающего излучения вниз, Vtot > Vc при 
направлении возбуждающего излучения вверх. Это говорит о том, что сдвиг вы-
нужденного рассеяния на частицах латекса радиусом R = 480 нм стоксов, что со-
гласуется с теоретической оценкой (1; 3), а на частицах латекса радиусом 
R = 375 и 750 нм антистоксов. Результаты по экспериментально полученным 
величинам спектральных сдвигов и их сравнение с теорией приводятся на Рис. 
6а. Рис. 6б показывает зависимость величины спектральных сдвигов ВКоРС 𝛺"#f  
от мощности возбуждающего излучения Plas, где видно, что для всех образцов 
при мощности возбуждающего пучка Plas > 17 мВт IL > 6 × 109 c×см/эрг 
наблюдается установившийся режим ВКоРС. 

  
(а) (б) 

Рисунок 4: (а) – Корреляционные функции рассеянного света, полученные в оптической схеме 
со световодом на частицах латекса радиусом R = 480 нм и объемной концентрацией Cv =  
5×10-3 % при мощностях возбуждающего пучка Plas = 5, 10, 25, 29 мВт; (б) – Аппроксимация 
формулой 𝐼"# = 𝐼"%𝑒𝑥𝑝 𝑔𝐼*𝐿  роста относительной интенсивности рассеяния ВКоРС от мощ-
ности накачки Plas для взвеси латекса. Пунктирная линия IS = AIL, где А = (IS / IL) при  
IL ® 0. 

Величина спектральных сдвигов линий ВКоРС для частиц латекса R = 375 
нм – 𝛺"#

f(*u#\vlwx) = 800 ± 46 с-1, для R = 480 нм – 𝛺"#
f(*u#yz@wx) = 642 ± 55 с-1 и для 

R = 750 нм – 𝛺"#
f(*u#vl@wx) = 419 ± 18 с-1. Теоретические оценки для частиц латекса 

соответственно составляют 𝛺"#
R(*u#\vlwx) = 616 ± 56 с-1, 𝛺"#

R(*u#yz@wx) = 478 ± 44 с-1, 
𝛺"#
R(*u#vl@wx) = 308 ± 28 с-1, что несколько меньше экспериментальных значений. 

Раздел 3.11 посвящен проверке исключения возможности влияния рас-
сеянного назад света на модовую и временную структуру излучения лазера пу-
тем добавления в оптическую схему оптической развязки, пропускающей свет 
назад не более, чем 10-5 интенсивности рассеянного света. Показано, что как при 
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наличии развязки, так и в ее отсутствие период косинусоидальной компоненты 
не изменяется, и, следовательно, величина частотного сдвига не меняется. 

 
 

(а) (б) 
Рисунок 5: – Полная скорость концентрационной волны ВКоРС вместе с конвекционным по-
током Vtot и скорость конвекционного потока Vc для взвесей частиц латекса радиусами R = 375, 
480, 750 нм при направлении возбуждающего света вертикально вниз (а) и вверх (б). 

  
(а) (б) 

Рисунок 6: (а) – Полые круговые точки – теоретическое значение спектрального сдвига 𝛺"#R =
𝐷𝑞8, Сплошные круговые точки – вычисленные из периода косинусоидальной компоненты 
спектральные сдвиги ВКоРС 𝛺"#f  из экспериментальных корреляционных функций для частиц 
с радиусами R = 375, 480, 750 нм; (б) – Точки – вычисленные из экспериментальных корреля-
ционных функций по формуле (5) спектральные сдвиги ВКоРС 𝛺"#f  для взвесей частиц латек-
сов радиусами R = 375, 480, 750 нм. Горизонтальные линии показывают теоретический расчет 
величины сдвига ВКоРС 𝛺"#R : сплошная – среднюю величину, пунктирные – среднее отклоне-
ние. За счет погрешности измерения температуры и вязкости. Видно, что при мощности воз-
буждающего пучка Plas > 17 мВт наблюдается установившийся режим ВКоРС. 
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В разделе 3.12 проводится проверка возникновения обнаруженного нели-
нейного (вынужденного) режима концентрационного рассеяния в поперечном 
резонаторе для частиц латекса с радиусом R = 100 нм и объемной концентрацией 
Сv = 1.4 × 10-4 % в воде, при мощности лазера Plas = 35 мВт. Показано, что при 
попадании в моду резонатора наблюдается спектральный сдвиг ВКоРС под 
углом 90 градусов, составляющий 𝛺C@@wxf 90°  = 1122 ± 21 с-1, что согласуется с 
теоретической оценкой 𝛺C@@wxR 90° 	 = 	1184 ± 37 с-1. 

В заключении приведены основные результаты диссертационной работы. 

Основные результаты: 
1. Разработана методика и создана оптическая схема для определения малых 
частотных сдвигов (~ 100 Гц) и интенсивности нелинейного или вынуж-
денного рассеяния света методом корреляционной спектроскопии с ис-
пользованием непрерывного лазера. 

2. Разработана методика определения направления спектрального сдвига 
линии нелинейного или вынужденного рассеяния методом корреляцион-
ной спектроскопии при наличии потоков жидкости по измеренным скоро-
сти потока и полному частотному сдвигу линии вынужденного рассеяния 
в направлениях вдоль и против потока. 

3. Зафиксирован нелинейный рост интенсивности света, рассеянного 
частицами в жидкости в 2 различных оптических схемах во взвесях мик-
ронных агрегатов наночастиц алмаза с радиусом 1200 нм в воде и субмик-
ронных частиц латекса с радиусом 480 нм в воде. 

4. Зафиксировано появление спектральной линии, соответствующей линии 
вынужденного рассеяния света, сдвинутой относительно возбуждающего 
излучения на частоту, близкую к полуширине линии спонтанного концен-
трационного рассеяния Г = Dq2, на частицах в жидкости для 4 различных 
взвесей. 

5. Экспериментально показано, что для частиц латекса радиусом R = 375 и 
750 нм сдвиг антистоксов, а для частиц латекса радиусом R = 480 нм 
стоксов, что полностью согласуется с теоретическим описанием зависи-
мости направления спектрального сдвига ВКоРС от радиуса частиц R. 

6. Экспериментально измерены коэффициенты усиления ВКоРС для взвеси 
агрегатов наночастиц алмаза и взвеси субмикронных частиц латекса, ко-
торые удовлетворительно согласуются с теоретическими оценками. 
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7. Обнаружен режим нелинейного концентрационного рассеяния света на 
частицах в жидкости, указывающий на начальную фазу перехода рассея-
ния в вынужденный режим, что подтверждается: 

а) экспоненциальным ростом интенсивности рассеянного света при 
увеличении мощности возбуждающего пучка; 
б) появлением спектральной линии рассеянного света с частотным 
сдвигом, близким к полуширине линии спонтанного рассеяния света 
на флуктуациях концентрации частиц; 
в) изменением знака частотного сдвига в зависимости от размера ча-
стиц, совпадающего с ранее предсказанным теоретически; 
г) удовлетворительным согласием полученных экспериментально 
значений коэффициентов усиления ВКоРС с предсказанными теоре-
тическими. 
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