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1. Введение

Любое пространственно ограниченное тело, незави
симо от его размеров, имеет набор собственных акустиче-
ских частот, значения которых определяются размерами 
тела, его упругими характеристиками, а также характе-
ристиками окружающей среды. Для тел субмикронного 
размера собственные частоты находятся в гигагерцевом 
диапазоне, а для наноразмерных тел (с характерным раз-
мером меньше 100 нм) – в терагерцевом диапазоне. Де
формация наночастиц в электрическом поле приводит к 
изменению их поляризуемости [1]. При изменении формы 
частиц от сферической (радиусом R) к сфероидальной из-
менение поляризуемости может быть представлено в виде 

( ) ( )
R

V a b
R
a b

5
3

5
4 0

p
a

a
D =

-
=

-
,	 (1)

где V – объем частицы; a и b – длины большой и малой 
полуосей сфероида; a0 – поляризуемость частицы сфери-
ческой формы. Изменение объема DV также приводит к 
изменению поляризуемости:
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Учитывая возможность изменения объема и (или) формы 
частицы в электромагнитном поле, системы частиц с за-
данными пространственными и упругими характеристи-
ками могут быть использованы как среды с искусственно 
заданной нелинейностью.

Впервые на возможность использования механиче-
ской деформации частиц для получения заданных не
линейно-оптических свойств было указано в работе [2]. В 
ней рассмотрена возможность применения сред с инду
цированной деформацией, прежде всего, для изучения 
процесса самофокусировки. Колебания формы жидкой 
капли теоретически исследованы в работе [3], где было 

показано, что тепловые колебания жидкой капли с изме-
нением формы могут приводить к неупругому рассеянию 
света на ней. Механизм возникновения неупругого рас
сеяния на капле рассматривался по аналогии с молеку-
лярным комбинационным рассеянием света. Предпола
галось, что капля во внешнем электромагнитном поле 
(при условии, что ее размер много меньше длины волны 
электромагнитного излучения) поляризуется, приобретая 
дипольный момент, осциллирующий во времени с часто-
той теплового колебания. В результате в спектре переиз-
лучения содержатся компоненты, смещенные относи-
тельно возбуждающего излучения на частоту собствен-
ных акустических колебаний капли. Впервые неупругое 
рассеяние света на акустических колебаниях твердых на-
норазмерных частиц наблюдалось экспериментально в 
1986 г. [4]. Этот процесс аналогичен спонтанному комби-
национному рассеянию (КР) света на молекулярных ко-
лебаниях. Отличие заключается в частотном сдвиге, ко-
торый для такого КР существенно больше, чем при рассе-
янии света на собственных акустических колебаниях на-
норазмерных и субмикронных частиц. 

Неупругое рассеяние света на акустических колебани-
ях наноразмерных и субмикронных частиц различной 
формы в современной научной литературе получило на-
звание «спонтанное низкочастотное комбинационное 
рассеяние (НКР) света». Для описания процесса колеба-
ний твердотельных частиц, как правило, используют под-
ход, развитый Лэмбом [5], или, в случае жидких нанораз-
мерных (субмикронных) частиц, модель Флюгге [6], ко
торая применялась для задач капельной модели ядра. 
Колебательная динамика сферических частиц, определя-
ющая частотное смещение излучения НКР, достаточно 
подробно исследована Лэмбом [5], который рассмотрел 
процесс колебания свободной однородной сферы произ-
вольного размера и определил возникающие в этом про-
цессе колебательные моды. Отметим, что подход Лэмба 
может использоваться для оценки частот колебаний объ-
ектов различных размеров. С помощью данного подхода 
можно рассчитывать параметры колебательных мод объ-
ектов сферической формы самого разного размера – от 
планет до наночастиц. Эти моды классифицируются как 
торсионные и сфероидальные, описываемые орбиталь-
ным квантовым числом l и номером гармоники. Экс
периментально полученные значения собственных час
тот колебаний частиц в большинстве работ согласуются 
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с частотами, рассчитанными методом, разработанным 
Лэмбом, в котором поверхность частицы предполагается 
свободной. Как правило, в реальных условиях наноча-
стицы не являются свободными. 

В ряде случаев, особенно когда константы Ламэ и 
плотности частицы и матрицы незначительно различа-
ются, необходимо учитывать влияние окружающей ча-
стицу среды. Локализованные акустические фононы в 
наносистемах являются механическими колебаниями с 
частотой порядка отношения скорости звука в среде к 
размеру объекта. Для частицы, находящейся в твердой 
матрице, происходит постепенное затухание колебаний 
за счет излучения звуковых волн в окружающую матри-
цу. Задача нахождения собственных частот для сплошной 
сферы, окруженной бесконечной сплошной средой, впер-
вые, применительно к колебаниям твердого тела, была 
решена Дубровским [7]. Полученные в этой работе значе-
ния частот являются комплексными, мнимая часть кото-
рых связана с затуханием колебаний. Для расчета необхо-
димо знать значения плотностей и скоростей звука для 
матрицы и частицы, находящейся внутри ее. Данный под-
ход используется для расчета значений частот с учетом 
влияния матрицы. 

Большой интерес представляет исследование акусти-
ческого возбуждения суспензий, т. е. твердых частиц, со-
держащихся в жидкости. Случай наночастицы, находя-
щейся в жидкости, можно рассматривать как частный 
случай решения, полученного Дубровским, учитывая ну-
левую поперечную скорость звука в жидкости, что было 
сделано в работе [8]. Однако при этом пренебрегается 
вязкостью жидкости, оказывающей значительное влия-
ние на колебания частицы. В ряде работ вязкость учи
тывалась только для торсионных колебательных мод 
биологических структур. Отметим, что вязкость среды 
значительно влияет на колебания объектов, размеры ко-
торых не превышают 100 нм. Для бóльших размеров вли-
янием вязкости можно пренебречь. Используя общепри-
нятую терминологию, можно утверждать, что для нано-
размерных частиц этот эффект надо учитывать, а для 
субмикронных – нет. 

Не все колебательные моды будут проявляться в спек-
тре НКР. На основе теории групп было показано [9], что 
только сфероидальные моды с l = 0 (радиальная) и l = 2 
(квадрупольная) являются комбинационно-активными. 
Однако это справедливо для сферических частиц с разме-
рами, много меньшими длины волны и бóльшими не-
скольких нанометров, когда дискретность кристалличе-
ской решетки еще можно не учитывать. С увеличением 
размера частиц, появлением анизотропии, а также с от-
клонением формы от сферической моды с различными 
l могут становиться комбинационно-активными. Отме
тим, что радиальная мода (l = 0) полностью поляризова-
на, тогда как квадрупольная (l = 2) – деполяризована.

Физический механизм фотон-фононного взаимодей-
ствия зависит от системы и определяет относительную 
активность двух типов колебаний. Для металлических 
частиц колебательные молы с l = 2 доминируют в комби-
национном спектре. Для диэлектрических частиц в спек-
трах могут проявляться как квадрупольные, так и ради-
альные моды в зависимости от того, какой конкретно ме-
ханизм фотон-фононного взаимодействия преобладает. 
Интенсивность НКР зависит от микроскопической струк-
туры и физического механизма фотон-фононного взаи-

модействия, вызывающего модуляцию поляризуемости. 
Эти механизмы могут быть различными для полупро
водниковых, металлических и диэлектрических частиц 
[10 – 13]. 

Отметим связь НКР с другими типами рассеяния све-
та. Хорошо известны неупругие типы рассеяния, обу-
словленные взаимодействием электромагнитного излуче-
ния с колебаниями отдельных молекул (КР) и системой 
связанных молекул, или акустическим фононом (рассея-
ние Мандельштама – Бриллюэна (РМБ)). Оба процесса 
могут быть рассмотрены как параметрическое взаимо-
действие волн и в то же время имеют ряд отличительных 
особенностей. Спектральные смещения в этих процессах 
находятся в различных диапазонах, в связи с чем для ре-
гистрации используются разные типы экспериментально-
го оборудования. Для спонтанного режима при КР ча-
стота не зависит от направления волнового вектора, в 
отличие от РМБ, а для вынужденного режима, в случае 
вынужденного рассеяния Мандельштамма – Бриллюэна 
(ВРМБ), рассеяние в направлении распространения на-
качки не возникает. 

Взаимодействие электромагнитного излучения с про-
странственно ограниченными системами в виде мезоско-
пических частиц различной формы и разной физической 
природы, приводящее к неупругому рассеянию на соб-
ственных акустических колебаниях частиц (НКР), пред-
ставляет собой процесс, находящийся на стыке указан-
ных типов рассеяния. Изменение соотношения между 
длиной волны падающего излучения и размером частицы 
приводит к переходу от одного типа рассеяния к другому, 
когда в механизме рассеяния участвуют различные физи-
ческие процессы.

Для малых частиц, размеры которых много меньше 
длины волны, рассеяние возникает вследствие изменения 
поляризуемости аналогично тому, как это происходит в 
процессе КР. Зависимость от направления волнового век-
тора отсутствует. Такой механизм в литературе по НКР 
называется комбинационным. Когда размер частиц срав-
ним с длиной волны света, начинает преобладать рассея-
ние, вызванное флуктуацией плотности вещества. Дан
ный механизм называют бриллюэновским. Однако, в от-
личие от обычного РМБ, от направления волнового век-
тора зависит только интенсивность рассеяния, в то время 
как частота определяется морфологией частиц и остается 
постоянной [14].

Таким образом, параметры спектров НКР (типы воз-
буждаемых мод, величина частотного сдвига, ширина 
линии) определяются свойствами самих частиц, такими 
как размер, форма, физическая природа, а также харак
теристиками окружающей матрицы, что делает данный 
тип рассеяния эффективным для исследования различных 
свойств наноразмерных и субмикронных систем. Конк
ретный вид спектрального распределения интенсивности 
НКР обусловлен, помимо акустических свойств частиц, 
их распределением по размерам. НКР может быть ис-
пользовано для определения не только акустических 
свойств, но и вида распределения наночастиц по раз
мерам. Трудности экспериментальных исследований 
НКР заключаются в том, что частотные смещения при 
НКР находятся в гига- и терагерцевом диапазонах частот 
для субмикронных и наноразмерных частиц соответ-
ственно, а энергетическая эффективность процесса очень 
низка.
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2. Вынужденное низкочастотное  
рассеяние света

Как известно, любому типу спонтанного рассеяния 
света соответствует вынужденный тип рассеяния. Нели
нейное взаимодействие сильной лазерной волны с изна-
чально слабым затравочным излучением спонтанного 
НКР может приводить к возникновению вынужденного 
низкочастотного комбинационного рассеяния (ВНКР) 
света. Впервые ВНКР света было зарегистрировано в 
синтетических опаловых матрицах, представляющих со-
бой трехмерные структуры фрактального типа, образо-
ванные из плотноупакованных монодисперсных глобул 
кремнезема с характерным диаметром 200 – 700 нм [15, 16]. 
Наличие в таких структурах фотонных запрещенных зон 
приводит к возникновению в соответствующих областях 
спектра аномально высокой плотности фотонных состоя-
ний и, как следствие, высокой эффективности целого 
ряда различных нелинейно-оптических процессов [17]. 
Инфильтрация опаловых матриц средами с показателем 
преломления, близким к показателю преломления квар-
ца, позволяет получать нанокомпозиты, прозрачные в 
видимой области спектра, и менять параметры фотонной 
запрещенной зоны. 

Для исследования ВНКР применялась установка, схе-
ма которой показана на рис.1. Для возбуждения ВНКР 
использовалось излучение лазера на рубине, работающе-
го в режиме модуляции добротности. Длина волны гене-
рации равна 694.3 нм, длительность импульса – 20 нс, ши-
рина спектра генерации – 0.015 см–1. Для регистрации 
спектра рассеянного излучения применялись интерферо-
метры Фабри – Перо, причем регистрировалось излуче-
ние как в направлении навстречу накачке («назад»), так и 
в направлении, попутном с накачкой («вперед»). В экспе-
риментах по исследованию ВНКР вперед использовались 
образцы нанокомпозитов, представляющих собой синте-
тические опалы, инфильтрованные средами с показате-
лем преломления, близким к показателю преломления 
кварца. Определялись порог регистрации, спектральная 
структура рассеянного излучения и эффективность пре-
образования. Спектральное смещение первой стоксовой 
компоненты относительно частоты накачки составило 
примерно несколько десятых см–1. Данное смещение ча-
стоты задается собственной частотой колебаний глобул 
кремнезема, образующих опаловую матрицу. Результаты 
работ [15, 16] находятся в хорошем согласии с полученны-
ми при исследовании НКР в синтетических опалах [18], а 
также согласуются с результатами расчетов, выполнен-

ных с использованием подхода Лэмба. Были исследова-
ны нанокомпозиты, содержащие различные нелинейные 
среды. Параметры образцов, в которых наблюдалось 
ВНКР, приведены в табл.1. Максимальная эффективность 
преобразования волны накачки в волну ВНКР, реализо-
ванная в данных экспериментах, достигала 60 %. 

Отметим, что жидкости, заполняющие синтетические 
опалы, которые применяются в этих экспериментах, яв-
ляются комбинационно-активными. Однако с учетом 
малого количества вещества в исследуемых образцах, 
обусловленного объемом пор, вынужденное комбинаци-
онное рассеяние (ВКР) в большинстве образцов при ис-
пользуемых интенсивностях накачки не возбуждалось. 
Исключение составляют случаи, когда длина волны сток-
совой компоненты попадает на край фотонной запрещен-
ной зоны. В этом случае наблюдалось эффективное ВКР. 

Рис.1.  Схема экспериментальной установки:	
1 – лазер; 2, 4 – поворотные пластины; 3 – система регистрации па-
раметров лазерного излучения; 5 – зеркало; 6, 8 – линзы; 7 – обра-
зец; 9, 11 – интерферометры Фабри – Перо; 10, 12 – системы реги-
страции интерферограмм. 

Табл.1.  Характеристики нанокомпозитов (отношение показателя 
преломления вещества, которым была заполнена опаловая матри-
ца, к показателю преломления кварца и диаметр глобул использу-
емых образцов синтетических опалов), в которых наблюдалось 
ВНКР, и геометрия рассеяния.

Вещество n/nSiO2 D (нм)
Геометрия реализован- 
ного вынужденного 
рассеяния

Нитробензол
C6H5NO2

1.07

200 ВНКР назад

230 ВНКР назад

260 ВНКР назад

300 ВНКР назад, ВКР

320 ВНКР назад

Бензол C6H6 1.04

200 ВНКР назад

230 ВНКР назад

260 ВНКР назад

300 ВНКР назад

320 ВНКР назад

Четыреххлорис- 
тый углерод CCl4

1.01

200 ВНКР назад

230 ВНКР назад

260 ВНКР назад

300 ВНКР назад

320 ВНКР назад

Ацетон 
CH3COCH3

0.930

200 ВНКР назад, вперед

230 ВНКР назад, вперед

260 ВНКР назад, вперед

300 ВНКР назад

320 ВНКР назад, вперед

Этанол  
C2H5OH

0.930

200 ВНКР назад, вперед

230 ВНКР назад, вперед

260 ВНКР назад, вперед

300 ВНКР назад, вперед

320 ВНКР назад, вперед

Вода H2O 0.917

200 ВНКР назад, вперед

230 ВНКР назад, вперед

260 ВНКР назад, вперед

300 ВНКР назад

320 ВНКР назад, вперед

Опал SiO2 0.690

200 ВНКР назад

230 ВНКР назад

260 ВНКР назад

300 ВНКР назад

320 ВНКР назад
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Вопросы, связанные с исследованием возможности уп
равления положением фотонной запрещенной зоны с 
целью эффективной генерации ВКР, были рассмотрены  
в [19].

Синтетические опалы представляют собой упорядо-
ченные структуры в отличие от поликластерных пленок, 
в ряде которых также наблюдалось ВНКР. В работе [20] 
было реализовано вынужденное рассеяние света, вызван-
ное взаимодействием лазерного излучения с локализо-
ванными акустическими модами структурных неупо
рядоченных неоднородностей твердотельных систем. 
Исследовались поликластерные пленки алмаза (ППА), 
пленки нитрида алюминия (AlN), пленки оксида индия и 
олова (ITO), а также регулярные упаковки наносфер SiO2 
(РУН). Все эти материалы можно охарактеризовать сред-
ними размерами структурных неоднородностей, которые 
определяются условиями роста. Размеры неоднородно-
стей составляют порядка нескольких сотен нанометров 
(от 200 до 1900 нм), что соответствует акустическим ча-
стотам, лежащим в гигагерцевом диапазоне. В табл.2 
приведены характерные размеры неоднородностей пле-
нок, полученные по данным электронной микроскопии, 
а также спектральные смещения стоксовых компонент 
ВНКР. Во всех исследуемых образцах наблюдалось 
ВНКР, а в ряде образцов регистрировалось несколько 
стоксовых компонент (три стоксовы компоненты для об-
разца 3 и две стоксовы компоненты для образца 2). 

Еще один пример неоднородных неупорядоченных 
систем – суспензии наноразмерных и субмикронных ча-
стиц различной физической природы, в том числе биоло-
гические. Нелинейно-оптические свойства таких систем в 
настоящее время являются предметом интенсивных экс-
периментальных и теоретических исследований. Особен
ность оптических свойств дисперсных систем определяет-
ся как физической природой, формой, размерами частиц 
дисперсной фазы, так и свойствами жидкой фазы. К наи-
более распространенным методам исследования опти
ческих свойств дисперсных систем относится исполь
зование различных типов рассеяния света, в том числе 
вынужденного. В гетерогенной среде с неоднородным 
распределением показателя преломления взаимодействие 
электромагнитного поля с частицами вследствие элек
трострикции приводит к возникновению концентрацион-
ных потоков. Данный эффект служит причиной возник-
новения вынужденного концентрационного рассеяния 
света (ВКоРС). ВКоРС в суспензиях [21, 22] является при-

мером нелинейно-оптического процесса, характерного 
для систем наноразмерных или субмикронных частиц, 
находящихся в жидкой матрице. При ВКоРС происходит 
интерференция возбуждающей и рассеянной волн и соз-
дается интерференционная решетка интенсивности, в 
пучности (или в минимумы) которой затягиваются части-
цы взвеси. В результате образуется решетка концентра-
ции частиц и, следовательно, показателя преломления. 
Спектроскопия ВКоРС позволяет получать информацию 
о системе в целом, прежде всего о концентрации частиц.
Чтобы охарактеризовать такие системы, необходима ин-
формация как о системе в целом, так и о свойствах со-
ставляющих ее частиц, например об их морфологии. 

Одним из достаточно большого числа методов иссле-
дования суспензий является метод НКР, позволяющий 
получать информацию о распределении частиц по разме-
рам, об их акустических свойствах, а также об их разме-
рах и форме. Если такая система монодисперсна, то ее 
взаимодействие с импульсным лазерным излучением мо-
жет приводить к ее когерентному акустическому возбуж-
дению и к генерации ВНКР. Преимущество использова-
ния суспензий заключается в простоте их приготовления, 
а также в возможности легко изменять концентрацию и 
тип растворителя. Естественно, что монодисперсность 
системы определяет эффективность преобразования вол-
ны накачки в волну ВНКР. ВНКР с высокой эффектив
ностью преобразования было реализовано в суспензиях 
наночастиц золота и серебра [23], сульфида цинка [24], де-
тонационных алмазов [25], оксида меди [26] и хлорида 
натрия [27]. В суспензиях возможно возбуждение ВРМБ 
одновременно с ВНКР. В работе [28] ВНКР и ВРМБ воз-
буждались в водной суспензии частиц SiO2 сферической 
формы с радиусом 150 нм. Экспериментально измерен-
ные спектральные характеристики рассеяний находились 
в хорошем согласии с расчетными данными. 

Отметим влияние окружающей частицу среды на па-
раметры ВНКР и НКР, прежде всего на эффективность 
этих процессов, в случае, когда акустические характери-
стики частиц и среды, в которой они находятся, близки. 
Такая ситуация, как правило, имеет место в системах 
биологических частиц, в том числе вирусов. Исследование 
ВНКР с учетом влияния окружающей среды в данных 
системах проводилось в работах [29 – 31]. Процесс ВНКР 
можно использовать не только как спектральный метод, 
для того чтобы охарактеризовать системы субмикрон-
ных и наноразмерных частиц, но и, с учетом высокой эф-
фективности преобразования, как источник бигармони-
ческой накачки с разностной частотой, лежащей в гига- и 
терагерцевом диапазонах. Такой источник может приме-
няться для селективного и резонансного воздействия на 
системы, обладающие собственными акустическими ча-
стотами, совпадающими с разностной частотой. Наи
больший интерес указанная возможность представляет 
для систем биологических частиц, включая вирусы. Воз
можность использования бигармонической накачки для 
этих целей обсуждалась в [32]. 

Взаимодействие двухчастотного излучения с систе-
мой субмикронных частиц было экспериментально про-
демонстрировано с помощью схемы, содержащей две кю-
веты [33]. Первая кювета служила источником бигармо-
нической накачки, в ней находилась водомасляная эмуль-
сия (эмульсия смазочно-охлаждающей жидкости ЭМ-1 в 
воде) со средним размером капель масла 300 нм. Эмульсия 
была приготовлена с использованием бидистиллирован

Табл.2.  Характеристики образцов и параметры ВНКР, реализо-
ванного в них.

Номер 
образца

Пленка/ 
подложка

Сдвиг стоксовых 
компонент (см–1)

Характерный 
размер неодно- 
родности (мкм)

1 AIN/стекло 0.27 0.8

2 AIN/стекло 0.20 – 0.29 0.6 – 1.2**

3 InSnOx/стекло 0.21, 0.25, 0.33 1.8

4 InSnOx/стекло 0.29 1.7

5 InSnOx/стекло 0.17 – 0.28* 1.9

6 ППА/алмаз 0.34 0.8

7 ППА/алмаз 0.26 – 0.30 0.6 – 0.9**

8 РУН/стекло 0.24 0.25
*Разброс значений по образцу; ** параметры структуры меняются 
по толщине пленки.



«Квантовая электроника», 52, № 6 (2022)	 М.А.Карпов, А.Д.Кудрявцева, М.А.Шевченко и др.584

ной воды, дополнительно очищенной фильтрами Super
pure PVDF и EM-1 LC. Перед оптическими измерениями 
эмульсия подвергалась ультразвуковой стабилизации па-
раметров. Распределение масляных капель по размерам 
(рис.2) было получено методом динамического рассеяния 
света. 

 ВНКР возбуждалось в первой кювете излучением ру-
бинового лазера с использованием схемы, представлен-
ной на рис.1. Порог ВНКР для излучений, распространя-
ющихся в прямом и обратном направлениях, был равен 
~0.1 ГВт/см2. Экспериментально измеренный сдвиг ча-
стоты первой стоксовой компоненты W составил 5.4 ГГц 
для прямого и обратного ВНКР. Этот сдвиг частоты со-
ответствует радиальным колебаниям масляной капли. 
Максимальная эффективность преобразования излуче-
ния накачки в рассеянный свет для данных эксперимен-
тальных условий возбуждения превышала 60 % для ВНКР 
вперед. Принципиальная схема эксперимента приведена 
на рис.3.

Кварцевая кювета, заполненная водомасляной эмуль-
сией, освещалась бигармоническим излучением, которое 
фокусировалось в центр кварцевой кюветы линзой с фо-
кусным расстоянием 20 см. Интерферометр Фабри – Перо 
использовался для измерений спектра излучения, выходя-
щего из кюветы. Во время измерений максимальная ин-
тенсивность бигармонической накачки в кювете состав-
ляла 0.03 ГВт/см2, что соответствовало интенсивности, 
более чем в три раза меньшей пороговой интенсивности 
возбуждения ВНКР одночастотным излучением. Если в 
спектре излучения, поступающего в кювету, присутству-
ют две спектральные составляющие, то в спектре излуче-
ния, выходящего из кюветы, появляется антистоксова 
компонента. При максимальной энергии накачки были 
зарегистрированы три стоксовы и две антистоксовы ком-
поненты ВНКР. Высокая эффективность генерации анти-
стоксовой компоненты обусловлена формированием би-

гармонической накачкой когерентного дипольного мо-
мента в объеме активной среды.

Для демонстрации резонансного характера взаимо-
действия бигармонической накачки с системой субмик
ронных частиц мы использовали набор синтетических 
опаловых матриц в качестве источника двухчастотного 
излучения с разными разностными частотами. В синтети-
ческих опаловых матрицах ВНКР имеет высокую эффек-
тивность [34]. Частотный сдвиг ВНКР в основном опре-
деляется размером кварцевых глобул, составляющих ма-
трицу синтетического опала, и находится в гигагерцевом 
диапазоне. Основные характеристики возбуждаемого в 
опаловых образцах ВНКР, полученные на установке, схе-
ма которой показана на рис.1, приведены в табл.3.

Синтетические опаловые матрицы были пропитаны 
этанолом и применялись в качестве источника бигармо-
нической накачки для возбуждения ВНКР в водомасля-
ной эмульсии. В этих случаях разностная частота не сов
падает с собственной акустической частотой колебаний 
частиц эмульсии. Антистоксова составляющая не воз-
буждалась во всем диапазоне интенсивностей используе-
мого лазерного излучения. Таким образом, взаимодей-
ствие бигармонической накачки с системой, собственная 
акустическая частота колебаний которой совпадает с раз-
ностной частотой излучения накачки, приводит к эффек-
тивной генерации антистоксовой составляющей ВНКР.

Физическим механизмом, обеспечивающим эффектив
ное влияние бигармонической накачки на исследуемые 
системы, является пондеромоторное взаимодействие. Как 
известно, диэлектрическая наночастица в электрическом 
поле приобретает дипольный момент

n
n Rp E

2
1

loc2

2
3

=
+

- ,	 (3)

где n = n2/n1; n1 – показатель преломления окружающей 
среды; n2 – показатель преломления наночастицы; R – ра-
диус наночастицы; E loc – электрическое поле, действую-
щее на наночастицу. Пондеромоторная сила, возникаю-
щая в результате действия электромагнитного поля на 
частицу, имеет следующий вид:

( )F p Ed= .	 (4) 

Если электромагнитное поле E, падающее на частицу, со-
стоит из двух волн, E1 и E2, с разностью частот W и может 
быть представлено в виде

( ) [ ( ) ]exp expi it tE E E
2
1

2
1

1 2w w W= + - ,	 (5)

то возникает осциллирующая на частоте W компонента 
пондеромоторной силы

Рис.2.  Распределение масляных капель по размерам.

Рис.3.  Принципиальная схема эксперимента:	
1 – спектр бигармонического излучения накачки; 2 – кювета; 3 – 
интерферометр Фабри – Перо; 4 – система регистрации интерферо-
грамм; 5 – спектр излучения на выходе из кюветы.

Табл.3.  Параметры ВНКР вперед.

Номер 
образца

Средний 
размер ча- 
стиц (нм)

Частотный 
сдвиг ВНКР 
(см–1)

Максимальная 
эффективность 
преобразова- 
ния (%)

Порог 
возбуждения
(ГВт/см2)

1 315 0.17 55 0.11

2 290 0.22 50 0.12

3 270 0.26 50 0.14

4 245 0.37 43 0.15
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F » E1E2exp(iWt),	 (6)

которая будет действовать на частицу, возбуждая гармо-
нические акустические колебания. При совпадении ча-
стоты W с собственной акустической частотой колебаний 
частицы процесс приобретает резонансный характер. 

ВНКР, приводящее к когерентному акустическому 
возбуждению системы наноразмерных или субмикрон-
ных частиц в терагерцевом или гигагерцевом диапазоне 
частот, может быть использовано для эксперименталь-
ной реализации генерации импульсного электромагнит-
ного излучения СВЧ диапазона в наноразмерных и суб-
микронных системах при оптической накачке, как это 
показано в работе [35]. Если в качестве активной ВНКР-
системы выступает синтетическая опаловая матрица, то в 
результате колебаний происходит разрыв силоксановых 
связей между кварцевыми глобулами, и на их поверхно-
сти образуется заряд. Кроме того, возможна поляризация 
глобул вследствие их деформации в процессе колебаний 
на несимметричных модах. Образование зарядов, осцил-
лирующих с частотой собственных колебаний частиц, 
должно приводить к генерации излучения на частоте ос
цилляций, т. е. в гигагерцевом диапазоне частот. Для экс-
периментального определения собственных акустических 
частот колебаний глобул, образующих синтетические 
опаловые матрицы, была использована установка на ос
нове наносекундного лазера на рубине (рис.1). Значения 
акустических частот определялись по спектральному 
сдвигу стоксовых компонент ВНКР. В экспериментах по 
ВНКР, возбуждаемому в опаловых матрицах, наблюда-
лись спектральные компоненты, соответствующие соб-
ственным частотам колебаний кварцевых глобул 16.5 и 
11.4 ГГц. Помимо этих спектральных компонент, наблю-
дались также компоненты с частотами до 0.75 и 1.5 ГГц, 
возникающие из-за наличия контактов между кварцевы-
ми глобулами в опаловой матрице. Имеющиеся в спек-
трах ВНКР частотные смещения согласуются с результа-
тами теоретических расчетов методом Лэмба и с резуль-
татами моделирования методом конечных элементов. На 
рис.4 представлены результаты расчета акустических 
частот для опаловой матрицы с учетом силоксановых 
связей.

Для исследования процесса генерации электромаг-
нитного излучения СВЧ диапазона при оптической на-
качке использовалась установка на основе титан-сап
фирового фемтосекундного лазера (длительность им-

пульса 35 фс, максимальная энергия в импульсе 50 мДж, 
частота следования импульсов 10 Гц, длина волны 
800 нм). Для регистрации излучения СВЧ диапазона при-
менялась широкополосная рупорная антенна, подклю-
ченная к анализатору спектра с частотным диапазоном 
до 40 ГГц (или спиральная антенна, подключенная к 
осциллографу с полосой частот 4 ГГц). 

При накачке ультракороткими лазерными импульса-
ми опаловых матриц были зарегистрированы спектры 
СВЧ излучения в гигагерцевом диапазоне, представляю-
щие собой набор спектральных линий, наиболее интен-
сивные из которых имели частоты, совпадающие с часто-
тами, полученными в экспериментах по ВНКР в данных 
системах, а именно: 16.5, 11.4, 1.5 и 0.75 ГГц. Если вместо 
опаловой матрицы использовать объемный кварц, то в 
спектре СВЧ наблюдается равномерный фон без выра-
женных линий. Таким образом, экспериментально проде-
монстрирована генерация излучения СВЧ диапазона в 
субмикронных системах на частотах, совпадающих с соб-
ственными акустическими частотами колебаний субми-
кронных частиц.

3. Заключение

В статье приведен краткий обзор работ, выполненных 
в Оптическом отделе им. Г.С.Ландсберга ФИАНа, по ис-
следованию процесса ВНКР в системах субмикронных и 
наноразмерных частиц различной физической природы. 
Показано, что ВНКР может быть использовано как для 
определения морфологии исследуемых систем, так и в ка-
честве источника бигармонической (двухчастотной) на-
качки. Также продемонстрировано, что процесс коге-
рентного возбуждения системы диэлектрических субми-
кронных частиц, реализуемый при оптической накачке, 
может приводить к генерации электромагнитного излу-
чения на частотах, соответствующих собственным аку-
стическим частотам колебаний используемой системы.

1.	 Ландау Л.Д., Лифшиц Е.М. Электродинамика сплошных сред 
(М.: Гостехиздат,1957).

2.	 Аскарьян Г.А. Письма в ЖЭТФ, 6 (5), 672 (1967) [JETP Lett., 6 
(5), 157 (1967)].

3.	 Быковский Ю.А., Маныкин Э.А., Нахутин И.Е., Рубежный 
Ю.Г. Квантовая электроника, 2, 1803 (1975) [Sov. J. Quantum 
Electron., 5, 979 (1975)].

4.	 Duval E., Boukenter A., Champagnon B. Phys. Rev. Lett., 56, 2052 
(1986).

5.	 Lamb H. Proc. London Math. Soc., 13, 189 (1882).
6.	 Flugge S. Ann. Phys., 5, 373 (1941).
7.	 Дубровский В.А., Морочник В.С. Изв. АН СССР. Сер. Физика 

Земли, № 7, 29 (1981) [Izv. Acad. Sci. USSR. Ser. Phys. Solid Earth, 
17, 494 (1981)].

8.	 Saviot L., Murray D.B., Marco de Lucas M.C. Phys. Rev. B, 69, 
113402 (2004).

9.	 Duval E. Phys. Rev. B, 46, 5795 (1992).
10.	 Ivanda M., Hohl A., Montagna M., et al. J. Raman Spectrosc., 37, 

161 (2006).
11.	 Mattarelli M., Montagna M., Rossi F. Phys. Rev. B, 74, 153412 (2006).
12.	 Овсюк Н.Н., Горохов Е.Б., Грищенко В.В., Шебанин А.П. 

Письма в ЖЭТФ, 47 (5), 248 (1988) [JETP Lett., 47 (5), 298 (1988)].
13.	 Portales H., Saviot L., Duval E., Gaudry M., Cottancin E., Pellarin M., 

Lermé J., Broyer M. Phys. Rev. B, 65 (16), 165422 (2002).
14.	 Montagna M. Phys. Rev. B, 77, 045418 (2008).
15.	 Горелик В.С., Кудрявцева А.Д., Чернега Н.В. Кр. сообщ. физ. 

ФИАН, № 8, 43 (2006).
16.	 Esakov A.A., Gorelik V.S., Kudryavtseva A.D., Tareeva M.V., 

Tcherniega N.V. Proc. SPIE, 6369, 6369 OE1 (2006).
Рис.4.  Собственные акустические частоты, рассчитанные для 1, 2, 
3 и 13 глобул, находящихся в контакте.



«Квантовая электроника», 52, № 6 (2022)	 М.А.Карпов, А.Д.Кудрявцева, М.А.Шевченко и др.586

17.	 Trofimov V.A., Fedotov M.V., Volkov A.G., Tcherniega N.V., 
Savranskii V.V., Lan S. Laser Phys., 20, 1137 (2010).

18.	 Kuok M.H., Lim H.S., Ng S.C., Liu N.N., Wang Z.K. Phys. Rev. 
Lett., 90 (25), 255502 (2003).

19.	 Альмохамед Я., Бариль Р., Водчиц А.И., Войнов Ю.П., Горелик 
В.С., Кудрявцева А.Д., Орлович В.А., Чернега Н.В. Письма в 
ЖЭТФ, 101, 399 (2015) [JETP Lett., 101, 365 (2015)].

20.	 Tcherniega N.V., Samoylovich M.I., Kudryavtseva A.D., Belyanin 
A.F., Pashchenko P.V., Dzbanovski N.N. Opt. Lett., 35 (3), 300 
(2010).

21.	 Burkhanov I.S., Krivokhizha S.V., Chaikov L.L. Opt. Commun., 
381, 360 (2016). 

22.	 Бурханов И.С., Кривохижа С.В., Чайков Л.Л. Квантовая 
электроника, 46 (6), 548 (2016) [Quantum Electron., 46 (6), 548 
(2016)].

23.	 Tcherniega N.V., Zemskov K.I., Savranskii V.V., Kudryavtseva 
A.D., Olenin A.Yu., Lisichkin G.V. Opt. Lett., 38 (6), 824 (2013).

24.	 Ehrlich H., Kudryavtseva A., Lisichkin G., Savranskii V., 
Tcherniega N., Zemskov K., Zhilenko M. Int. J. Thermophys., 36, 
2784 (2015). 

25.	 Burkhanov I.S., Chaikov L.L., Korobov D.Yu., Krivokhizha S.V., 
Kudryavtseva A.D., Savranskiy V.V., Shevchuk A.S., Tcherniega 
N.V. J. Russ. Laser Res., 33, 496 (2012).

26.	 Averyushkin A.S., Baranov A.N., Bulychev N.A., Kazaryan M.A., 
Kudryavtseva A.D., Strokov M.A., Tcherniega N.V., Zemskov K.I. 
Opt. Commun., 389, 51 (2017). 

27.	 Ehrlich H.V., Kudryavtseva A.D., Lisichkin G.V., Mironova T.V., 
Savranskii V.V., Tcherniega N.V., Zemskov K.I., Zhilenko M.P. J. 
Russ. Laser Res., 37 (3), 291 (2016). 

28.	 Gorelik V.S., Tcherniega N.V., Shevchenko M.A., Pyatyshev A.Yu., 
Umanskaya S.F., Voropinov A.V., Bi D. Soft Matter, 16, 8848 
(2020).

29.	 Tcherniega N.V., Pershin S.M., Bunkin A.F., Donchenko E.K., 
Karpova O.V., Kudryavtseva A.D., Lednev V.N., Mironova T.V., 
Shevchenko M.A., Strokov M.A., Zemskov K.I. Laser Phys. Lett., 
15, 095603 (2018). 

30.	 Архипенко М.В., Бункин А.Ф., Давыдов М.А., Карпова О.В., 
Ошурко В.Б., Першин С.М., Стрельцов В.Н., Федоров А.Н. 
Письма в ЖЭТФ, 109 (9), 598 (2019) [JETP Lett., 109, 578 (2019)].

31.	 Karpova O.V., Arkhipenko M.V., Pershin S.M., Karpov M.A., 
Kudryavtseva A.D., Mironova T.V., Savichev V.I., Shevchenko 
M.A., Tcherniega N.V., Umanskaya S.F. J. Russ. Laser Res., 42 (1), 
106 (2021).

32.	 Чернега Н.В., Кудрявцева А.Д., Самойлович М.И., Шевчук 
А.С., Клещева С.М. Автометрия, 48 (3), 39 (2012) [Optoelectron., 
Instrum. Data Proces., 48, 1 (2012)].

33.	 Shevchenko M.A., Chaikov L.L., Tcherniega N.V. Spectrochim. 
Acta. Part A: Mol. Biomol. Spectrosc., 245, 118902 (2021).

34.	 Kudryavtseva A.D., Tcherniega N.V., Samoylovich M.I., Shevchuk 
A.S. Int. J, Thermophys., 33 (10), 2194 (2012).

35.	 Shevchenko M.A., Karpov M.A., Kudryavtseva A.D., Rozinskii 
D.V., Tcherniega N.V., Umanskaya S.F. Sci. Rep., 11, 7682 (2021).


