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Экспериментально получены оптоакустические сигналы, инициируемые импульсным лазерным излуче-

нием (длительность импульса на полувысоте 14 ns) с длиной волны 532 nm в прессованных композитах

циклотриметилентринитрамин (RDX) -ультрадисперсные частицы никеля, и определены их наблюдаемые

показатели поглощения излучения при значениях среднего радиуса частиц 40, 60, 80 и 140 nm. Показано, что

зависимость экспериментального показателя поглощения от радиуса частиц при постоянной массовой доле

немонотонная. Результаты интерпретировались в рамках теории переноса монохроматического излучения.

Показано, что согласие экспериментальных и рассчитанных значений показателя поглощения прессованных

таблеток RDX-ультрадисперсные частицы никеля различного радиуса достигается при учете остаточной

пористости образца. Оценены средний радиус пор и их концентрация.
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Введение

Исследование оптических свойств наноразмерных си-

стем является одной из основных задач современной

оптики и спектроскопии. В работах последнего де-

сятилетия акцент сместился от рассмотрения систем,

состоящих из отдельных однородных наночастиц шаро-

образной формы, к исследованию эллипсоидов [1,2], ци-
линдров [2,3], прямоугольных параллелепипедов [4], ди-
меров и тримеров [1,5], цепочек наночастиц [6–8], двух-
[5,9–11] и трехслойных частиц типа ядро-оболочка [12].
Сформулированы и апробированы подходы к моделиро-

ванию спектральных свойств систем, содержащих части-

цы со сложной структурой [1,2,5–9,12].

Оптические характеристики ультрадисперсных частиц

существенно изменяются при получении наноматериа-

лов, поэтому возникает задача их определения в ис-

полнительных устройствах на основе измеряемых оп-

тических свойств функциональных материалов. В рабо-

тах [13,14] предложены методы обработки результатов

измерений оптических свойств систем, состоящих из

прозрачной матрицы и частиц металлов, отстоящих

друг от друга на расстояние, значительно превышающее

длину волны, с использованием подходов диффузного

отражения и пропускания, которые позволяют опреде-

лить параметры содержащихся в них частиц. Схема

использованного алгоритма приведена на рис. 1. Блок 1

включает формулировку модели процесса рассеяния и

поглощения излучения ультрадисперсными частицами,

которая учитывает форму и природу частиц, однород-

ность или структурированность, оптические константы

материалов и длину волны излучения. В блоке 2 ис-

пользуется теория Ми и ее модификации для расчета

оптических свойств частиц, которые зависят от зна-

чений комплексного показателя преломления металла

и показателя преломления матрицы при используемых

длинах волны и температуре [14–16]. В ряде случаев

добавляется блок 2а, в котором учитывается распре-

деление геометрических параметров наносистемы, на-

пример, радиусов частиц или толщины диэлектрической

оболочки [13,15]. В блоке 3 проводится вычисление

показателей поглощения и рассеяния элементарного

объема среды с учетом концентрации частиц, а также

фазовой функции и среднего косинуса угла рассеяния.

В блоке 4 моделируется процесс переноса излучения

в рассматриваемом образце, и рассчитываются его оп-

тические свойства с учетом многократного рассеяния

света: коэффициенты коллимированного и диффузного

пропускания и отражения, распределение поглощенной

мощности по глубине образца. Если в качестве экс-
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Рис. 1. Схема алгоритма определения оптических свойств наночастиц на основе результатов измерений оптических характеристик

композита.

периментальных данных для решения обратной задачи

используются только значения коэффициента коллими-

рованного пропускания света, блок 4 не является обя-

зательным [16]. В блоке 5 проводится сравнение резуль-

татов эксперимента и расчета, на основании которого

корректируются параметры модели процесса переноса

излучения, например, характерные размеры частицы

или комплексный показатель преломления материала

ультрадисперсных частиц [13,16]. Цикл повторяется до

достижения удовлетворительного согласия результатов

расчета и эксперимента. Алгоритм может быть реализо-

ван сразу для нескольких длин волн [17] или широкого

спектрального диапазона [16].

Значительная часть элементов данного алгоритма ис-

пользовалась при моделировании оптических свойств

снега с вкраплениями сажи [18], композитов пен-

таэритрит тетранитрат (PETN)-наночастицы алюми-

ния [13] и циклотриметилентринитрамин (RDX)-нано-
частицы алюминия типа металлическое ядро-оксидная

оболочка [14] и металлическое ядро-воздушная оболоч-

ка, связанная с остаточной пористостью материала [15].
Таким образом, данная методика обеспечивает реше-

ние прямой и обратной задач спектроскопии систем,

содержащих частицы металлов в непоглощающей свет

матрице, на количественном уровне.

В процитированных работах в качестве эксперимен-

тальных данных использовались результаты фотометри-

ческих измерений коэффициентов пропускания и отра-

жения. В случае образцов с большой оптической плотно-

стью более удобными становятся фототермические ме-

тоды исследования, такие как термическое зеркало [19]
и оптоакустическая спектроскопия [20–22]. В работе [23]
предложена методика моделирования оптоакустических

сигналов, инициируемых лазерным импульсом в погло-

щающей среде с упругим рассеянием излучения. Цель

настоящей работы: экспериментальное исследование оп-

тических свойств композитов RDX-ультрадисперсные

частицы никеля методами оптоакустической спектро-

скопии с определением особенностей поглощения и

рассеяния света в данной системе.

Композиционный материал RDX-никель выбран в ка-

честве объекта исследования, так как ранее показана

перспективность использования подобных систем в каче-

стве капсульных составов оптических детонаторов [24].
Оптические свойства композитов RDX-алюминий были

ранее исследованы в [15]. Введение частиц в материал

повышает его способность к поглощению электромаг-

нитного излучения и таким образом сенсибилизирует

лабильную матрицу. Ультрадисперсные частицы никеля

лучше поглощают излучение основной и второй гармо-

ник неодимового лазера [25,26], что позволяет предпо-

ложить наличие у состава RDX-никель чувствительно-

сти к воздействию лазерного импульса, сопоставимой

с чувствительностью, полученной для составов RDX-

алюминий.

Оптоакустическая спектроскопия является общепри-

нятым способом исследования оптических свойств ма-

териалов. Она показала свою применимость при из-

мерении малых концентраций газов в воздухе [27,28],
определении оптических свойств материалов с сильным

поглощением света [20,29] и высокопористых образ-

цов [30]. В биомедицинской области развиваются методы

оптоакустической томографии для диагностики онколо-

гических заболеваний [31].

Методика эксперимента

Экспериментальные образцы представляли собой

прессованные таблетки на основе RDX с добавками

ультрадисперсных частиц никеля. Использовался по-

рошок RDX с узким гранулометрическим распределе-

нием, в максимуме распределения размер составляет

1−2µm [14].
Ультрадисперсный порошок никеля был получен

Р.П. Колмыковым восстановлением хлорида никеля гид-

разингидратом в водном растворе [32] и характеризуется

очень широким распределением по размерам. Для вы-

деления фракций с различными средними радиусами и

более узким распределением использовалась седимента-

ционная техника в водной среде в поле силы тяжести.
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Рис. 2. Распределения частиц никеля по радиусам в образцах со средними радиусами 40 (a), 60 (b), 80 (c), 140 nm (d),
использованных для приготовления прессованных композитов RDX-Ni.

В результате варьирования условий были получены

4 партии порошков ультрадисперсных частиц никеля со

средними радиусами 40, 60, 80 и 140 nm. Гистограммы

распределения частиц по радиусам приведены на рис. 2.

Экспериментальные образцы готовились следующим

образом. В порошок RDX добавлялся порошок уль-

традисперсных частиц никеля до получения нужной

массовой доли. Смесь помещалась в четыреххлористый

углерод и перемешивалась в ультразвуковой ванне для

получения равномерного распределения частиц в объеме

смеси. После этого проводили испарение четыреххло-

ристого углерода, сушку смеси и отбирали навеску

образца, значение которой составляло 12.7 ± 0.3mg.

Образцы прессовались с применением пресс-формы в

медной пластине толщиной 1mm, в центре которой

имелось отверстие диаметром 3mm с массовой долей

наночастиц 0.05%. При прессовании давление поднима-

лось в течение 30min до значения 1.8 GPa. В резуль-

тате прессования в центре пластины получали обра-

зец с плотностью, близкой к плотности монокристал-

ла (1.80 ± 0.02 g/cm3), диаметром 3mm и толщиной

1mm. Методика приготовления образцов аналогична

используемой в [14] для приготовления прессованных

таблеток RDX-ультрадисперсные частицы алюминия и

PETN-частицы алюминия, никеля или железа [13,24,25].
Для возбуждения оптоакустических сигналов ис-

пользовалось излучение импульсного YAG:Nd3+-лазе-

ра LQ929 (SOLAR Laser Systems, Минск), работаю-

щего в режиме модуляции добротности. Длительность

импульса τi составляла 14 ns. Использовалось излуче-

ние второй (λ = 532 nm) гармоники лазера. Плотность

энергии в импульсе составляла 30mJ/cm2. Выбранное

значение плотности энергии, во-первых, позволяет по-

лучать надежно измеряемые оптоакустические сигналы,

а во-вторых, является достаточно малым и не вызыва-

ет повреждения образцов. Измерение оптоакустических

(ОА) сигналов импульсным ОА методом проводилось

по схеме с прямой регистрацией [33] (рис. 3). Основная
часть излучения фокусировалась линзой 3 на образец 4

в медной пластине. Диаметр лазерного пучка на поверх-

ности образца составлял 2mm с однородным распре-

делением интенсивности. Образец находился в акусти-

ческом контакте через дюралюминиевую акустическую

задержку 5 с пьезопреобразователем 6, изготовленным

Оптика и спектроскопия, 2020, том 128, вып. 5
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из керамики ЦТС-19 (диаметром 8mm, толщиной 4mm,

с напыленными серебряными электрическими контакта-

ми). Часть энергии лазерного излучения светоделитель-

ной пластиной 7 отводилась на калиброванный фотодиод

для контроля энергии импульса. Энергия лазерного

излучения определялась с помощью пироэлектрическо-

го измерителя энергии PE50BF-C (Ophir R© Photonics).
Нестабильность энергии инициирующего импульса не

превышала 3%. Воздействие излучения производилось

на открытую поверхность образцов. Сигнал с пьезопре-

образователя регистрировался цифровым осциллогра-

фом 9 LeCroy WJ332A (полоса пропускания 350MHz,

частота дискретизации 2GHz). Синхронизация элемен-

тов установки осуществлялась внутренним генератором

блока управления лазера.

Результаты эксперимента

На рис. 4, а представлены начальные участки экспери-

ментальных оптоакустических сигналов, инициируемых

излучением второй гармоники импульсного неодимово-

го лазера в прессованных композитах RDX-ультрадис-

персные частицы никеля, которые отражают распределе-

ние тепловых источников в среде [20]. Все зависимости

на начальном участке от 5 до 50% амплитуды могут

быть удовлетворительно описаны экспоненциальными

функциями (рис. 4, b). Из сравнения зависимостей сле-

дует, что эффективные константы нарастания сигнала,

равные коэффициенту наклона прямой в полулогариф-

мических координатах, отличаются, составляя 18.7, 22.2,

17.3 и 9.9µs−1 для добавок ультрадисперсных частиц

никеля со средним радиусом 40, 60, 80 и 120 nm

соответственно. Скорости звука в образцах различаются

слабо, составляя 3.0± 0.3 km/s. Значение скорости звука

согласуется со значением скорости распространения

продольных колебаний в кристаллах RDX [34]. Пока-

затель поглощения в рамках использованного варианта

оптоакустического метода определяется как отношение

эффективной константы нарастания оптоакустического

сигнала к скорости звука в среде. Полученные значения

показателя поглощения композитов приведены на рис. 5.

Характерная погрешность составляет 10%, определяясь

в основном точностью оценки скорости звука в конкрет-

ном образце.

Методика расчета

Моделирование поглощения электромагнитного излу-

чения в композите проводилось в рамках одномерного

уравнения переноса излучения в виде [15,23,35]

ξ
dI(x, ξ)

dx
= −I (x, ξ) +

3

2

1
∫

−1

I (x, ξ ′)χ(ξ, ξ ′)dξ ′, (1)

где x = µz — безразмерная координата, ξ = cos θ —

косинус сферического угла между нормалью к передней

границе и направлением визирования, I (τ , ξ) — осве-

щенность в точке x в направлении ξ , 3 = µsca/µ —

альбедо однократного рассеяния света, χ(ξ) — фазовая

функция рассеяния. Величины µ, 3 и функция χ(ξ)
зависят от природы и концентрации центров рассеяния

излучения в образце. Направление падающего излучения

в соответствии с условиями эксперимента совпадало с

нормалью к поверхности образца. Результаты решения

уравнения (1) будут представлены в безразмерных еди-

ницах, что позволяет далее рассматривать падение на

поверхность пучка единичной интенсивности.

Для решения уравнения (1) использовался метод

сферических гармоник, заключающийся в разложении

угловой составляющей освещенности по полиномам

Лежандра (Pl ). Решение I (x, ξ) разбивалось на диффуз-

ную I s(x, ξ) и коллимированную I 0(x, ξ) составляющие:

I = I 0 + I s, учитывающие излучение, поглотившееся в

первом акте взаимодействия со средой и испытавшее не

менее одного акта рассеяния соответственно. Коллими-

рованная составляющая освещенности имеет вид [23]

I 0 = (1− R j ) exp(−x)δ(ξ − 1), (2)

где Rf — френелевский коэффициент отражения све-

та, падающего перпендикулярно поверхности. Система

уравнений для коэффициентов разложения Cm(x) диф-

фузной составляющей освещенности I s по полиномам

Лежандра выглядит [23] следующим образом:

1

2m+ 1

[

(m+ 1)
dCm+1

dτ
+ m

dCm−1

dτ

]

+

(

1−
3χm

2

)

Cm = (1− Rf )
λχm

2
exp(−x), (3)

где χm — коэффициенты разложения индикатрисы рас-

сеяния по полиномам Лежандра.

Матричная запись френелевских граничных условий

для системы уравнений (3) имеет вид [13–15,23]

N
∑

m=0

RimCm(0) = 0, (4)

где матричные элементы определяются через френелев-

скую угловую зависимость энергетического коэффици-

ента отражения R(ξ) [13–15,23]:

Rim =
2m+ 1

2

1
∫

0

Pm(ξ)[1− (−1)mR(ξ)]Pl (ξ)dξ.

Решение системы (3) можно представить [23] в виде

Cm(x) =
∑

l

amlC̃l exp(−γl x) + Gm exp(−x), (5)

где суммирование ведется только по собственным

векторам с положительными собственными значения-

ми γl [36]. Второе слагаемое в (5) представляет собой
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Рис. 3. Схема экспериментальной установки. 1 — YAG :Nd3+-лазер, 2 — нейтральные светофильтры, 3 — фокусирующая линза,
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Рис. 4. (a) Экспериментальные оптоакустические сигналы в образцах RDX-ультрадисперсные частицы никеля со средними

радиусами 40 (1), 60 (2), 80 (3), 140 nm (4), (b) их начальные участки в полулогарифмических координатах вместе с

аппроксимацией линейными зависимостями (5−8 соответственно) в зависимости от времени.

частное решение системы неоднородных уравнений (3)
с коэффициентами

Gm = −(1− Rf )3

N
∑

m=0

[δpm + Apm]−1Bm, (6)

где используются обозначения

Apm = −

[

p + 1

2p + 1
δp,p+1 +

p
2p + 1

δp,p′−1

]−1

×

[(

1−
3χm

2

)

δp′m

]

,

Bm =

[

m+ 1

2m+ 1
δm,m′+1 +

m
2m+ 1

δm,m′−1

]−1[
χm′

2

]

.

Общее решение системы однородных уравнений, со-

ответствующих (3), связано с первым слагаемым в

правой части (5), которое записано в виде разложе-

ния по собственным векторам aml с соответствующими

собственными числами γl . Граничные условия (4) об-

разуют переопределенную систему из N + 1 уравнений,

для решения которой использовался метод наименьших

квадратов. В результате для коэффициентов C̃l полу-

чаем следующее уравнение, записанное в матричной

форме [23]:

C̃ = −[(Ra)T(Ra)]−1(Ra)T(RG), (7)

где в матрице a оставлены только собственные векторы

с положительными собственными значениями, между со-

Оптика и спектроскопия, 2020, том 128, вып. 5



664 Б.П. Адуев, Д.Р. Нурмухаметов, А.А. Звеков, Н.В. Нелюбина, С.А. Созинов, А.В. Каленский...

20 12040 60 160
10

30

50

70

90

R, nm

m
ef

f
–
1

, 
cm

14040 100

1
2
3
4

Рис. 5. Влияние радиуса наночастиц никеля на показатель

поглощения композитов RDX-никель: 1 — экспериментальные

данные, полученные оптоакустическим методом, 2 — расчет

в пренебрежении порами, 3 — расчет с учетом пор радиуса

49.5 nm и концентрацией 1.3 · 1013 cm−3, 4 — расчет при

тех же значениях средней концентрации и радиусе пор с

дисперсией 10 nm.

множителями в (7) производится операция матричного

умножения.

Коэффициенты разложения освещенности по полино-

мам Лежандра на границе Cm(0) позволяют определить

коэффициент отражения:

ρ =

( N
∑

m=0

(−1)mCm(0)ζm + Rf

)

, (8)

где

ζm −
2m+ 1

2

1
∫

0

Pm(ξ)[1− R(ξ)]ξdξ.

Распределение плотности поглощаемой мощности, нор-

мированной на плотность мощности, падающей на по-

верхность, имеет вид

A(z) = µ(1− 3)⌊C0(z) + (1− Rf ) exp(−µz)⌋. (9)

Для расчета эффективного показателя поглощения µeff
зависимость A(z) аппроксимировалась экспоненциаль-

ной функцией на участке от 5% до 50% амплитуды.

Данная величина количественно характеризует профиль

поглощения излучения с учетом его многократного

рассеяния в образце.

Моделирование зависимости µeff(R)

Рассмотрим возможности интерпретации полученных

зависимостей измеренного показателя поглощения от

радиуса частиц. На рис. 6, a приведены рассчитан-

ные в рамках теории Ми зависимости оптических

свойств ультрадисперсных частиц никеля на длине

волны 532 nm (комплексный показатель преломления

1.7374 − 3.1490i [37]) в матрице RDX (показатель пре-

ломления 1.594 [14,38]) от их радиуса. Наибольший

коэффициент эффективности поглощения σabs(R)/(πR2),
равный 2.287, имеют частицы с радиусом 39 nm, при

этом коэффициент эффективности рассеяния составля-

ет 1.203. Коэффициент эффективности рассеяния возрас-

тает в области 25−50 nm, слабо отклоняясь от значе-

ния 2 при больших радиусах. Наибольший коэффициент

эффективности ослабления проявляют частицы с ради-

усом 48 nm. Фазовая функция рассеяния излучения для

частиц с радиусом менее 60 nm слабо анизотропная.

На рис. 7, a показаны рассчитанные распределения

поглощенной энергии в образце при четырех значени-

ях радиуса частиц. Распределения могут быть удовле-

творительно описаны экспоненциальными функциями с

эффективными показателями поглощения 61.6, 38.5, 28.0

и 13.3 cm−1 при радиусе частиц 40, 60, 80 и 140 nm со-

ответственно. Рассчитанная с использованием уравнения

переноса излучения зависимость эффективного показа-

теля поглощения от радиуса ультрадисперсных частиц

никеля в матрице RDX приведена на рис. 5. Наибольший

эффективный показатель поглощения наблюдается при

радиусе частиц 37 nm, что близко к положению максиму-

ма функции σabs(R)/(πR2). В соответствии с результата-

ми расчета следует ожидать уменьшение эффективного

показателя поглощения композитов при росте радиуса

частиц (R > 40 nm), в то же время экспериментальная

зависимость в данной области радиусов немонотонная.

Порошок RDX обладает плохой способностью к

спрессовыванию. Прессованные таблетки RDX, не со-

держащие ультрадисперсных частиц металлов, непро-

зрачны в отличие от прессованных образцов PETN. По-

ры, находящиеся в объеме образца, способны не только

приводить к увеличению показателя рассеяния [14], но
и влиять на оптические свойства наночастиц при их

попадании в поры [15,39]. На рис. 6, b приведены рас-

считанные зависимости коэффициентов эффективности

поглощения и рассеяния света с длиной волны 532 nm от

радиуса частиц никеля в воздухе. Максимальный коэф-

фициент эффективности поглощения 1.411 наблюдается

в воздушной среде при радиусе частиц 72.3 nm, а первый

максимум на зависимости коэффициента эффективности

рассеяния 2.357 наблюдается при радиусе частиц никеля

90.9 nm.

Адаптируем методику моделирования оптических

свойств композитов RDX-частицы алюминия с учетом

пор [15] для расчета оптических свойств композитов

RDX-частицы никеля. Для расчета фазовой функции

рассеяния, коэффициентов эффективности ослабления и

рассеяния света на отдельных ультрадисперсных части-

цах и порах использовалась теория Ми [1,40]. Частица
металла, находящаяся внутри поры, рассматривалась

как двуслойная концентрическая сфера (металлическое
ядро–воздушная оболочка). В этом случае для рас-

чета оптических свойств применялась теория Адена-
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Рис. 7. Рассчитанные распределения поглощенной энергии в композите RDX-Ni при радиусе наночастиц 40 (1), 60 (2), 80 (3),
140 (4) nm без учета пор (a) и при наличии пор с радиусом 49.5 nm и концентрацией 1.3 · 1013 cm−3 (b). Кривыми 5−8 показано

описание участка зависимости экспоненциальной функцией.

Керкера [41]. Данные подходы ранее апробированы при

моделировании оптических свойств наночастиц с обо-

лочкой пара [39] и композитов RDX-ультрадисперсные

частицы алюминия [14,15].

Предполагалось, что пористую структуру образца

можно описать двумя параметрами: концентрацией пор

и средним радиусом поры. Считалось, что в поре может

разместиться только одна ультрадисперсная частица.

Если концентрация частиц меньше, чем пор, дополни-

тельно учитывалось рассеяние света на незаполненных

порах. В противоположном случае все поры считались

заполненными, и учитывалось поглощение и рассеяние

света или на частицах металла в матрице RDX, или

(в зависимости от соотношения радиусов металлической

частицы и поры) на наночастицах металла с оболочкой

поры в матрице RDX. Для расчета оптических свойств

элементарного объема среды (показателей ослабления µ

и рассеяния µsca, а также фазовой функции рассеяния χ)
использовались выражения (10)−(12) соответственно:

µ =



























nNi + σNi + (np − nNi)σp, np ≥ nNi, RNi ≥ Rp;

nNi + σNip + (np − nNi)σp, np ≥ nNi, RNi < Rp;

np + σNip + (nNi − np)σNi, np < nNi, RNi < Rp;

nNiσNi, np < nNi, RNi ≥ Rp,

(10)

µsca=



























nNi + σ sca
Ni + (np−nNi)σ sca

p , np ≥ nNi, RNi ≥ Rp;

nNi + σ sca
Nip + (np−nNi)σ sca

p , np ≥ nNi, RNi < Rp;

np + σ sca
Nip + (nNi−np)σ

sca
Ni , np < nNi, RNi < Rp;

nNiσ sca
Ni , np < nNi, RNi ≥ Rp,

(11)
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Рис. 8. Зависимости сечений поглощения (a) и рассеяния (b) излучения с длиной волны 532 nm наночастицами никеля от их

радиуса в матрице RDX без пор (1) и при их локализации в порах с радиусом 30 (2), 50 (3), 70 nm (4).

χ=µ−1
sca































































nNi + σ sca
Ni χNi+

+(np−nNi)σ sca
p χp, np≥nNi, RNi≥Rp;

nNi + σ sca
NipχNip+

+(np−nNi)σ sca
p χp, np≥nNi, RNi<Rp;

np + σ sca
NipχNip+

+(nNi−np)σ
sca
Ni χNi, np<nNi, RNi<Rp;

nNiσ sca
Ni χNi, np < nNi, RNi ≥ Rp,

(12)
где np и nNi — концентрации пор и частиц никеля

(в cm−3) соответственно, RNi и Rp — радиусы частиц

никеля и пор соответственно, σ , σ sca и χ — сечение

ослабления, сечение рассеяния излучения и нормиро-

ванная фазовая функция рассеяния. Нижние индексы Ni,

p и Ni/p указывают, что соответствующие величины

относятся к частице никеля, поре и частице никеля

внутри поры. В случае поры и частиц никеля вне

пор (или в поре меньшего радиуса) расчет сечений и

фазовой функции выполнялся в рамках теории Ми [40],
в случае частиц внутри поры использовалась теория

рассеяния излучения на двуслойной концентрической

сфере Адена-Керкера [41].
При решении обратной задачи варьировался эффек-

тивный радиус пор Rp и их концентрация np. С использо-

ванием выражений (10)−(12) рассчитывались показате-

ли ослабления, рассеяния и фазовая функция рассеяния

излучения в композите и распределение поглощенной

плотности мощности по формулам (3)−(9). Далее опре-

делялся эффективный показатель поглощения. Сумма

квадратов отклонений показателей поглощения, вычис-

ленных и экспериментально определенных оптоакусти-

ческим методом, минимизировалась методом Нейлдера-

Мида.

Рассмотрим влияние пор на оптические свойства ком-

позита в рамках модели (1)−(12). Поры не приводят к

каким-либо изменениям, если их радиус меньше радиуса

частиц и концентрация также меньше, чем у наноча-

стиц. Эта ситуация соответствует заполнению всех пор

частицами. Если концентрация пор становится больше,

чем концентрация частиц, но Rp < RNi, поры приво-

дят к появлению дополнительного вклада в показатель

рассеяния и фактор анизотропии. Поскольку рассеяние

на порах близко к релеевскому, рост их концентрации

приведет к уменьшению среднего косинуса угла рас-

сеяния в элементарном объеме вещества. Если радиус

пор больше радиуса ультрадисперсных частиц, возника-

ющая оболочка с малым показателем преломления будет

приводить к уменьшению коэффициента эффективности

поглощения света частицами металлов. В этом случае

эффект будет неаддитивным.

Рассчитанные в рамках теории рассеяния света на

двуслойной концентрической сфере зависимости сече-

ний поглощения и рассеяния света частицами никеля,

находящимися в порах с радиусами 30, 50 и 70 nm,

приведены на рис. 8, a и 8, b соответственно. При

Rp > RNi поровая оболочка приводит к уменьшению

сечения поглощения света частицей металла, посколь-

ку воздух имеет пренебрежимо малую мнимую часть

показателя преломления. Сечение рассеяния возрастает

в области малых радиусов частиц при наличии поры.

Сечение рассеяния света с длиной волны 532 nm на поре

с радиусом 70 nm составляет 3 · 10−11 cm−2. С учетом

нормировки на геометрическое сечение частицы никеля

отношение составит 2.39 при R = 20 nm, что согласуется

с рис. 8. На рис. 8 наблюдаются разрывы производной

при Rp = RNi, связанные с тем, что при больших радиу-

сах поровая оболочка отсутствует.

На основании вышеизложенного возникает принци-

пиальная возможность, варьируя средний радиус пор

и их концентрацию, получить немонотонную зависи-

мость эффективного показателя поглощения излучения

с длиной волны 532 nm от радиуса ультрадисперсных ча-
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стиц (R > 40 nm). Результаты решения обратной задачи

приведены на рис. 5 (кривая 3), который иллюстриру-

ет удовлетворительное описание данных эксперимента.

Определенные значения варьируемых параметров соста-

вили Rp = 49.5 nm, Cp = 1.3 · 1013 cm−3. Распределения

поглощенной энергии, рассчитанные с указанными ра-

диусом и концентрацией пор, приведены на рис. 7, b. Из

рисунка также виден немонотонный характер зависимо-

сти µeff(R), возникающий при наличии пор.

При радиусе частиц никеля 40 nm их концентрация

(массовая доля 0.05%) составляет 3.8 · 1011 cm−3, а

при RNi = 120 nm−8.9 · 109 cm−3. То есть, неаддитивный

случай реализуется только для наименьшего из исполь-

зованных в эксперименте значений радиуса частиц. На

рассчитанной зависимости µeff(R) наблюдается разрыв

производной в точке максимума, соответствующей ра-

венству Rp = RNi.

В работе [15] выполнено моделирование оптических

свойств композитов RDX-наночастицы алюминия в при-

ближении наночастиц одного радиуса и наличия ре-

леевского распределения пор по размерам. Для оцен-

ки влияния распределения пор по размерам был вы-

полнен расчет зависимости µeff(R) в предположении,

что последнее может быть описано функцией ошибок

(∼ exp[−(Rp − Ra)
2/S2]) при S = 10 nm (рис. 5). Из

полученной зависимости следует, что учет распределе-

ния пор по размерам устраняет разрыв производной

в точке максимума, в остальном интервале значений

различия не существенны. Таким образом, дисперсия

распределения пор по размерам является более слабым

параметром, чем средний радиус пор и их концентрация,

и пытаться оценить его можно только при близости

среднего радиуса поры и радиуса частицы.

Заключение

Экспериментально определены показатели поглоще-

ния излучения с длиной волны 532 nm в композитных

материалах RDX-ультрадисперсные частицы никеля ла-

зерным оптоакустическим методом. Показано, что за-

висимость экспериментального показателя поглощения

от радиуса частиц при постоянной массовой доле немо-

нотонная. Для интерпретации результатов эксперимента

использовалась теория переноса монохроматического

излучения с расчетом оптических свойств наночастиц

в рамках теории Ми и ее модификаций. Показано, что

оптические свойства композита связаны с наличием в

нем остаточной пористости со средним радиусом пор

49.5 nm и концентрацией 1.3 · 1013 cm−3.
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