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Численное моделирование нелинейно-оптического  
ограничения лазерного излучения суспензиями  
углеродных наночастиц 

Теоретически исследуются механизмы нелинейного оптического ограничения в водных суспензиях угле-
родных наночастиц. Рассмотрение проводится при умеренных плотностях входной энергии, недоста-
точных для нагрева частицы до температуры сублимации углерода (3770 К). Для этого самосогласован-
но рассматриваются процессы образования и расширения пузырьков водяного пара вокруг углеродных 
частиц, поглощения и рассеяния света на расширяющихся пузырьках, распространения излучения в 
протяженной среде. Для решения этих задач численно решалась система взаимосвязанных уравнений 
теплопроводности для углеродной частицы, паровой прослойки и воды, уравнений газодинамики, пере-
носа излучения и теории рассеяния Ми. Продемонстрирована ведущая роль рассеяния по сравнению с по-
глощением и резкая зависимость сечений рассеяния от размера паровой оболочки. Показано, что водная 
суспензия углеродных наночастиц эффективно ограничивает лазерное излучение в диапазоне длин волн 
400…1060 нм (для длительностей импульса порядка 10 нс), а эффективность ограничения падает с 
уменьшением длительности импульса. Получено качественное согласие результатов моделирования с 
экспериментальными данными. 

Углеродные суспензии, оптическое ограничение, численное моделирование 

Развитие лазерной техники поставило задачу 
защиты регистрирующей аппаратуры и органов 
зрения от случайного попадания мощного лазерно-
го излучения. Для решения этой задачи необходимо 
создание нелинейных оптических ограничителей – 
защитных устройств, пропускание которых быстро 
уменьшается с увеличением интенсивности попа-
дающего на них излучения, ограничивая проходя-
щее излучение до безопасного уровня.  

В последнее время возрос интерес к созданию 
оптических ограничителей на суспензиях углерод-
ных наночастиц [1]–[7]. Причина состоит в том, что 
углеродные частицы поглощают свет в широком 
спектральном диапазоне и на их базе могут быть 
созданы широкополосные ограничители лазерной 
энергии, не имеющие окрашенности.  

Экспериментальные результаты и прибли-
женные теоретические оценки [1]–[6] позволили 
предложить ряд механизмов оптического ограни-
чения суспензиями углеродных частиц, из кото-
рых можно выделить два основных механизма:  

– рассеяние света на пузырьках пара, образо-
вавшегося вокруг углеродной частицы, нагретой 
до температуры кипения жидкости; 

– рассеяние света на пузырьках углеродного 
пара, образовавшегося вокруг углеродной части-
цы, нагретой до температуры сублимации углеро-
да (3770 К). 

Углеродная частица поглощает интенсивное 
лазерное излучение, что приводит к ее нагреву и 
нагреву окружающей жидкости. Высокая ско-
рость нагрева приводит к тому, что окружающая 
частицу жидкость глубоко заходит в метаста-
бильное состояние вплоть до температуры 
взрывного кипения (593 К) [8]. Происходит 
взрывное испарение тех объемов жидкости, кото-
рые глубоко зашли в метастабильное состояние. 
Давление в образовавшейся паровой оболочке 
равно давлению насыщенного пара, которое соот-
ветствует температуре взрывного вскипания (око-
ло 100 атм). Это давление намного превышает 
внешнее, атмосферное давление, и паровая оболоч-
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ка начинает расширяться. Рассеяние света на рас-
ширяющейся паровой оболочке приводит к нели-
нейному ограничению излучения. Рассмотрение 
проводится при умеренных плотностях входной 
энергии, недостаточных для нагрева частицы до 
температуры сублимации углерода (3770 К).  

Для численного моделирования нелинейного 
оптического ограничения света суспензией угле-
родных частиц необходимо самосогласованно 
решить три задачи: 

– газодинамики образования и роста паровой 
оболочки на нагретой частице; 

– рассеяния на образовавшемся паровом пу-
зырьке, окружающем частицу; 

– прохождения излучения через среду. 
Весь расчет был проведен для воды из-за до-

ступности всех необходимых теплофизических и 
оптических констант воды и водяного пара. 

Образование и динамика паровой оболочки. 
Определение радиального распределения темпера-
туры в системе «углеродная частица–паровая обо-
лочка» находится из решения системы уравнений 
теплопроводности для частицы, паровой оболочки 
и воды с движущимися граничными условиями. 
Скорость роста паровой оболочки, вызванная пере-
падом давлений, определялась из решения уравне-
ния Плессета–Цвика [9], скорость испарения-
конденсации рассчитывалась из уравнения Герца–
Кнудсена [9], необходимое для расчета скорости 
испарения-конденсации значение насыщенного 
давления рассчитывается по формуле Клапейрона–
Клаузиуса [9], давление в пузырьке считается одно-
родным (используется приближение гомобарично-
сти [9]) и рассчитывается по формуле Ван-дер-
Ваальса. Таким образом, решается следующая си-
стема самосогласованных уравнений. 

Уравнения теплопроводности: 
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– для углеродной частицы; 
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– для паровой прослойки; 
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– для воды. 
Уравнение Плессета–Цвика для движения 

границы «пар–вода»: 

   
22

3 22 2

13 2 2 .d R dRR p p R
dtdt


         

 

Формула Герца–Кнудсена для скорости испа-
рения-конденсации: 
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Уравнение изменения массы паровой оболоч-
ки за счет испарения-конденсации: 
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dt

   

Формула Клапейрона–Клаузиуса: 
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Формула Ван-дер-Ваальса:  
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Начальные условия: 
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Условия на границе «углеродная частица–во-
да» (до вскипания): 
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Условия на границе «углеродная частица–пар» 
(после вскипания): 
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Индекс 1 означает, что параметры относятся к 
углеродной частице, индекс 2 – к воде, индекс 3 – 
к паровой прослойке. Индекс 0 означает, что па-
раметры берутся в момент вскипания. Обозначе-
ния:  – плотность; c – теплоемкость; W – объем-
ная плотность энергии, поглощаемая системой 
«углеродная частица–паровая оболочка»);  – теп-
лопроводность; r – радиальная координата; abs – 
сечение поглощения углеродной частицы; I – ин-
тенсивность лазерного излучения; RC – радиус 
углеродной частицы; R – радиус паровой оболоч-
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ки; p – давление в паровой оболочке; p  атмо-
сферное давление;  – коэффициент поверхност-
ного натяжения; j – скорость испарения (j > 0) 
или конденсации (j < 0);  – коэффициент акко-
модации; Rgas – универсальная газовая постоян-
ная; M – молярная масса воды; TR – температура 
на границе «вода–пар»; ps – давление насыщен-
ного пара, которое соответствует TR; Tav – сред-
няя температура в паровой прослойке; Т* = 593 К; 
Тнач – начальная температура; H – скрытая тепло-
та парообразования;  – число молей пара; a и b – 
постоянные Ван-дер-Ваальса для водяного пара; 
V – объем паровой оболочки. При численном мо-
делировании учитывалась зависимость теплофи-
зических параметров воды, пара и частицы от 
температуры [10]. 

Сечения поглощения и рассеяния. До обра-
зования паровой прослойки расчет сечений рас-
сеяния-поглощения углеродной частицы пред-
ставляет собой задачу рассеяния излучения одно-
родным шаром и рассчитывается в соответствии с 
теорией Ми [11]. Рассеяние излучения на образо-
вавшихся вокруг частиц паровых оболочках сво-
дится к задаче рассеяния излучения на шаре с 
оболочкой. Для использования алгоритма Ми в 
этом случае концентрическая сфера заменялась 
однородным шаром с единым эффективным пока-
зателем преломления, рассчитанным по формуле 
Бруггемана [11]. В формулах для вычисления эф-
фективного показателя преломления двухкомпо-
нентных частиц обычно приходится выбирать, 
какая компонента является матрицей, а какая – 
включением. Поскольку объем паровой оболочки 
растет, то в какой-то момент времени матрицу и 
включение приходится менять местами, Преиму-
щество использования формулы Бруггемана, в 
частности, состоит в том, что она инвариантна по 
отношению к матрице и включению. Формула 
Бруггемана имеет вид 

in ef m ef

in ef m ef
(1 ) 0,

2 2
f f
     

  
     

 

где f  – доля объема, приходящаяся на включение; 
in – диэлектрическая проницаемость включения; 
ef  – эффективная диэлектрическая проницаемость; 
m – диэлектрическая проницаемость матрицы. 

Прохождение излучения через среду. Эф-
фект оптического ограничения. Для определе-
ния оптического ограничения решалась задача 

прохождения излучения через протяженную сре-
ду. Среда заменялась набором амплитудных экра-
нов, на каждом из которых рассчитывались ради-
ус и плотность паровых оболочек, образовавших-
ся вокруг частиц, рассеяние и поглощение на этих 
двухслойных комплексах, вычислялся коэффици-
ент поглощения как функция продольной (вдоль 
направления распространения света) координаты 
и выходная интенсивность. Изменение интенсив-
ности при прохождении излучения через среду 
описывается уравнением 

       

 
scat abs
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где z – координата, вдоль которой распространяется 
излучение; scat и abs – сечения рассеяния и по-
глощения; N – концентрация частиц. Коэффициент 
линейного поглощения воды определяется как 

ref
wat

4
,

n
 


 

где  – мнимая часть комплексного показателя 
преломления nref + i; nref – действительная часть 

комплексного показателя преломления;  – длина 
волны в вакууме. 

Необходимые для численного моделирования 
теплофизические и оптические характеристики 
воды, водяного пара и углеродной частицы были 
взяты из [10], [12]–[16]. 

Результаты моделирования. Расчеты были 
проведены для воды и водяного пара, радиус уг-
леродных частиц предполагался равным 85 нм, 
длина кюветы составляла 3 мм. На рис. 1 приве-
дена зависимость сечений поглощения abs (кри-

вая 1) и рассеяния scat (кривая 2) от радиуса па-
ровой оболочки. Расчет проведен в рамках теории 
Ми с эффективным показателем преломления, 
рассчитанным по формуле Бруггемана. Длина 
волны падающего излучения – 1064 нм. Из рис. 1 
видно, что с увеличением радиуса паровой обо-
лочки сечение поглощения падает (за исключени-
ем небольшого максимума в самом начале), тогда 
как сечение рассеяния резко растет. Поэтому све-
тоиндуцированное рассеяние играет основную 
роль в процессе нелинейного оптического огра-
ничения суспензиями углеродных частиц. 
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Рис. 1 

 

 

 
Рис. 2 

p, МПа 

 

Результаты расчета образования и динамики 
расширения паровой оболочки приведены на 
рис. 2. Здесь показаны зависимости от времени 
давления пара в паровой оболочке (кривая 1), ра-
диуса паровой оболочки (кривая 2) и скорости ее 
роста (кривая 3) в начале кюветы. Длина волны 
падающего излучения 1064 нм, плотность пада-
ющей энергии 0.4 Дж/см2, длительность импуль-
са 10 нс. Из рис. 2 видно, что с увеличением радиу-
са пузырька давление в нем падает, что уменьшает 
скорость его роста. Максимальная скорость роста 
при данных условиях составляет 50 м/c; к концу 
импульса радиус пузырька составляет 400 нм. 

На рис. 3 представлено теоретическое иссле-
дование зависимости эффективности светоинду-
цированного рассеяния в водной суспензии угле-
родных частиц от длины волны падающего излу-
чения. Расчет проведен для длительности им-
пульса 10 нс и плотности входной энергии 
0.2 Дж/см2 – при данной плотности энергии на  
 

 
Рис. 3  

 
Рис. 4 

tимп, нс 
 

длине волны 532 нм (вторая гармоника Nd:YAG-
лазера) наблюдается снижение пропускания в 
2 раза. Пунктирной линией обозначено линейное 
пропускание (рассчитывается из закона Бугера), 
сплошной линией – нелинейное пропускание (ре-
зультат численного моделирования). Из рис. 2 
видно, что в ближней инфракрасной области эф-
фективность ограничения падает, что связано с 
увеличением линейного поглощения воды в этой 
области. Для продвижения в более длинноволно-
вую область надо использовать другие жидкости. 

На рис. 4 представлено теоретическое исследо-
вание зависимости эффективности светоиндуциро-
ванного рассеяния в водной суспензии углеродных 
частиц от длительности импульса при постоянной 
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плотности входной энергии 0.4 Дж/см2. Пунктир-
ной линией обозначено линейное пропускание 
(рассчитывается из закона Бугера), сплошной ли-
нией – нелинейное пропускание (результат чис-
ленного моделирования). Радиус углеродной ча-
стицы – 85 нм. Длина волны – 1064 нм. Длина 
кюветы – 3 мм. 

Из рис. 4 видно, что с уменьшением длитель-
ности импульса ослабление ухудшается. Начиная 
с определенной длительности наблюдается даже 
слабое просветление среды. Природу этого про-
светления можно понять, обратившись к рис. 1. 
При небольших размерах паровой области может 
наблюдаться ситуация, когда суммарный коэффи-
циент экстинции (ext = abs + scat) системы «уг-
леродная частица–паровая область–вода» оказы-
вается меньше коэффициента экстинции «угле-
родная частица–вода». 

На рис. 5 приведена зависимость нелинейного 
пропускания образца от плотности входной энер-
гии. Начальное пропускание среды 0 = 0.8. Ре-
зультаты расчетов представлены сплошной лини-
ей. Там же приведены экспериментальные дан-
ные [4] (кружки).  

 
Рис. 5 

Eвх, Дж/см2 
 

Из рис. 5 видно, что в расчете порог лимитин-
га ниже и ограничение сильнее, чем в экспери-
менте [4]. Одна из возможных причин расхожде-
ния состоит в поглощении воды. В [4] указано 
только линейное пропускание среды 0 = 0.8. Ес-
ли не учитывать поглощения воды, то для про-
пускания выполняется закон подобия по произве-
дению NL. Учет поглощения воды нарушает этот 

закон подобия, и для корректного сравнения с 
экспериментом нужно знать не только начальное 
пропускание, но и длину среды. К сожалению, 
такой информации в [4] нет. Вода довольно сильно 
поглощает излучение в инфракрасной области, и 
учет его необходим для точного сравнения теории и 
эксперимента. Расчет (рис. 5) был проведен для по-
казателя поглощения воды k = 1.07  10–6 [15] ( = 
= 4k/) и длины кюветы L = 3 мм. Концентрация 
частиц определялась из уравнения 

 2
0 F scat abs(1 ) exp ,r NL L            

где rF = 0.045 – суммарный френелевский коэф-
фициент отражения на границе «воздух–стекло» 
и «стекло–вода»; scat  и abs  – сечения рассея-
ния и поглощения углеродных частиц в воде. Для 
0 = 0.8 получаем N = 1.66  1014 м–3. С этими 
данными и были получены результаты, изобра-
женные на рис. 5.  

Весь расчет был проведен для воды из-за до-
ступности всех необходимых теплофизических и 
оптических констант воды и водяного пара и из-
за того, что эксперименты [4] были сделаны для 
водных суспензий. Понятно, что использование 
жидкостей с меньшей теплотой парообразования, 
меньшей температурой взрывного вскипания поз-
волит добиться лучших результатов. Для продвиже-
ния в более длинноволновую область надо исполь-
зовать другие жидкости. С этой точки зрения при-
влекателен, например, CCl4, который прозрачен до 
2 мкм. CCl4 более привлекателен и с теплофизиче-
ской точки зрения [17]. 

Основные выводы по работе: 
1. Методом компьютерного моделирования са-

мосогласованно решена задача нелинейного огра-
ничения мощного лазерного излучения водными 
суспензиями нанометрических углеродных частиц. 

2. Расчет сечений поглощения и рассеяния об-
разовавшейся двухкомпонентой системы в рамках 
теории Ми с эффективным показателем преломле-
ния приводит к заключению об основной роли рас-
сеяния по сравнению с поглощением и о резкой 
зависимости сечения от размера паровой оболочки.  

3. Показано, что водная суспензия углеродных 
наночастиц эффективно ограничивает лазерное 
излучение в диапазоне длин волн 400…1060 нм. 

4. Показано, что при фиксированной плотно-
сти энергии эффективность ограничения лазерно-
го излучения падает с уменьшением длительно-
сти импульса. 

5. Получено качественное согласие с экспе-
риментом. 
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NUMERICAL MODELING OF NONLINEAR OPTICAL LIMITING  
BY SUSPENSIONS OF CARBON NANOPARTICLES 

The mechanisms of nonlinear optical limiting by aqueous suspensions of nanometric size carbon particles are theoretically in-
vestigated. We consider moderate input energy densities, which are not sufficient for heating of carbon particle up to the tem-
perature of carbon sublimation (3770 K). Three tasks were self-consistently solved, gas-dynamics of formation and growth of 
vapor shell at the heated particle, light scattering by formed vapor bubble and radiation propagation through the perturbed 
medium and radiation optical limiting. Therefore, the system of self-consistent heat transfer equations for particle, water and 
vapor , gas-dynamics , radiative transfer and Me scaterring equations is solved Numerical modeling shows the predominant 
role of scattering compared to absorption and the sharp dependence of the cross section on the size of the vapour shell. Exist-
ence of nonlinear light scattering in aqueous suspensions of carbon particles in wide spectral range 400…1060 nm is demon-
strated (for pulse durations of about 10 ns). Efficiency of nonlinear light scattering falling with pulse duration shortening is 
shown. The qualitative agreement of numerical modeling results with the experimental one is achieved. 

Carbon particles suspension, optical limiting, numerical modeling 


