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Применение корреляционного метода для определения количества

вспыхивающих пузырьков и количества фотонов в вспышке

при многопузырьковой сонолюминесценции
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Методом счета корреляций между фотонами с использованием соотношений комбинаторики оценено

количество вспыхивающих пузырьков за период ультразвука и количество фотонов, излучаемых пузырьком

за вспышку при облучении водных растворов NaCl и додецилсульфата Na ультразвуком частоты 20 kHz.

Количество вспыхивающих пузырьков ∼ 100, что значительно меньше общего количества пузырьков в

облаке и отражает значительную роль динамики пузырька для генерации вспышки. Количество фотонов от

пузырька за вспышку ∼ 10 000, что на порядок меньше, чем при стабильной сонолюминесценции одиночного

пузырька.
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Многопузырьковая сонолюминесценция (МПСЛ) со-

провождает ультразвуковую кавитацию в жидкостях и

происходит в виде коротких вспышек нелинейно пуль-

сирующих пузырьков. В водных растворах, содержа-

щих Na, спектры сонолюминесценции включают ши-

рокий континуум и D-линию Na. Длительность вспы-

шек этих спектральных компонент в ходе одного ак-

та высвечивания оказывается различной. Полученные

нами корреляционные спектры для МПСЛ позволили

вычислить ширину и взаимный сдвиг вспышек конти-

нуума и натрия в пузырьковом облаке [1]. Помимо

этого корреляционные спектры содержат информацию

о количестве вспыхивающих пузырьков за один пери-

од ультразвука и среднем количестве фотонов, излу-

чаемых пузырьком за вспышку. Задача интересна для

исследования природы МПСЛ и динамики кавитацион-

ной области и решается разными методами [2–4]. Эти
оценки являются целью настоящей работы. Сопостав-

ление количества фотонов, излучаемых при стабильной

сонолюминесценции одиночного пузырька (СЛОП), и

количества фотонов, испускаемых пузырьком в облаке

при МПСЛ, позволяет сравнить излучательную эффек-

тивность пузырьков в обоих случаях. Определение доли

вспыхивающих пузырьков в облаке дает возможность

оценить роль динамических процессов при генерации

вспышек.

Ультразвуковая ячейка проточного типа [5] допол-

нена счетчиком корреляций [1]. Частота ультразвука

20 kHz, общая поглощаемая мощность 20W, темпе-

ратура растворов 10◦C. Мы исследовали МПСЛ от

насыщенных Ar водных растворов NaCl 5М и 0.5М,

додецилсульфата Na (SDS) 5mМ. Принципиальная схе-

ма регистрации представлена на рис. 1. Поток фото-

нов состоит из компактных пакетов, излученных при

вспышках отдельных пузырьков. Для определения дли-

тельности вспышек был применен метод задержанных

совпадений.

Нагрузкой ФЭУ служат сопротивления ∼ 50�, под-

страиваемые для согласования цепи. Регистрируемые

однофотонные импульсы представляют отрицательные

пики с крутым передним фронтом (∼ 1 ns) и поло-

гим задним (∼ 10 ns). Осциллограф RIGOL DS1104Z

синхронно записывает отрезки сигналов f 1(t) и f 2(t)
длительностью M = 60 000 точек и передает их в

компьютер, время t дискретно с шагом 2 ns. Произво-

дятся многократное чтение и обработка отрезков сиг-

налов с целью накопления корреляций между импуль-

сами.

Назовем полными корреляционными функциями в

дискретном случае

ki j (τ ) =
∑

f i (t) f j (t + τ ), (1)

где i , j = 1, 2 — номера каналов, τ — время задержки,

суммирование по t проводится по всей длине отрезка

сигнала M . Функций четыре (две авто- и две взаимно

корреляционные), и они представляют распределения

интервалов между импульсами в двух каналах по дли-

тельностям. Для измерения ширины вспышки sh и

числа пузырьков в нашей схеме регистрации исполь-

зовалась функция k12. Синхронные фотоны образуют

пик функции с шириной, пропорциональной ширине

вспышки, который сдвинут от нуля линией задерж-

ки τd (DELAY на рис. 1). При τd ≫ sh весь пик

функции укладывается в k12. Для вычисления ki j (τ )

”
в штуках“ произведение f i f j полагается равным нулю,

11



12 М.В. Казачек, Т.В. Гордейчук

SL

P
M

T
1

PMT2 DELAY

OSC COMP

1

2

X Y Z

Рис. 1. Схема реализации метода задержанных совпадений

(корреляционного метода) для МПСЛ (SL). PMT — фото-

умножители, DELAY — линия задержки, OSC — цифровой

осциллограф, COMP — компьютер. X, Y, Z — позиции для

светофильтров.
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Рис. 2. Огибающие пакетов импульсов в двух каналах и

фотонные импульсы a, b, c, d.

если импульсы не совпали, либо единице, если импуль-

сы совпали. Момент прихода импульса регистрируется

по прохождению передним фронтом сигнала заданного

порога.

Назовем неполными корреляционными функциями

ki j (τ ) =
∑

f i (t) f j (t + τ ), (2)

где суммирование проводится по значениям t, относя-
щимся только к

”
соседним“ импульсам в каналах i , j .

Мы считаем корреляции по алгоритму, основанно-

му на (2), имеющему преимущество по скорости пе-

ред (1) за счет однократного прохождения массивов

длины M [1].
Различие между (1) и (2) покажем на примере,

где в каждом пакете регистрируются два импульса.

На рис. 2 показаны огибающие пакетов импульсов в

двух каналах (в реальном эксперименте они ненаблю-

даемы) и сами фотонные импульсы a, b, c, d. В пол-

ной функции k12 (1) будут учтены четыре интервала

между импульсами: ac, ad, bc, bd, в неполной функ-

ции k12 (2) — только один интервал между сосед-

ними импульсами bc. Как показал численный экспе-

римент, это приводит к деформации корреляционной

функции (2) относительно (1), если среднее число им-

пульсов на пакет больше единицы. В реальном экс-

перименте частота счета импульсов менее 100 kHz,

и мы регистрируем в среднем менее пяти импуль-

сов за период ультразвука. Эти импульсы излучены

облаком из сотен пузырьков. Это означает, что от

пузырька за период в среднем регистрируется много

меньше одного фотона, и мы вправе применить спо-

соб (2).

На рис. 3 приведены ненормированные корреляцион-

ные функции k12 и k21, полученные от МПСЛ водного

NaCl 5M. Здесь в позицию X устанавливался оранжевый

фильтр для выделения излучения Na или фиолетовый

фильтр для выделения излучения континуума (cont), в
позицию Y — нейтральный (рис. 1). В каналы 1 и 2

поступали импульсы одного типа, их корреляции мы

обозначим как Na−Na и cont−cont. Корреляционный

пик k12 для Na показан на рис. 3, a, для континуума —

на рис. 3, c. На рис. 3, b, d приведены те же функции

в большем масштабе времени. Данные для МПСЛ

NaCl 0.5M и SDS 5mM выглядят подобно приведенным

на рис. 3.

Пусть в облаке за период ультразвука T однократно

вспыхивают m пузырьков, каждый излучает n фотонов,

всего mn фотонов. Корреляция — набор из двух фо-

тонов. Вероятность того, что два фотона придут от

одного и того же пузырька, можно определить из числа

сочетаний. Общее число событий
”
взяты два фотона“

равно числу сочетаний по 2 из mn

C2
mn = mn!/2!/(mn− 2)! = mn(mn− 1)/2. (3)

Число событий
”
два фотона из одного пузырька“ рав-

но C2
n = n!/2!/(n− 2)! = n(n− 1)/2, число событий

”
два

фотона из одного любого пузырька“ в m раз больше:

mC2
n = mn(n− 1)/2. (4)

Вероятность того, что два фотона окажутся из одного

и того же пузырька, равна отношению числа собы-

тий (4) и (3): P1 = mC2
n/C

2
mn = (n− 1)/(mn− 1). Прини-

мая, что m≫ 1 и n ≫ 1, получаем P1 ≈ n/(mn) = 1/m,

т. е. она не зависит от числа фотонов от пу-

зырька. Вероятность противоположного события (то-
го, что два фотона пришли от разных пузырь-

ков) P2 = 1− 1/m. С учетом того, что m≫ 1,

P2 ≈ 1.

Рассмотрим, как распределены эти события по вре-

менно́й шкале задержек (интервалов). Корреляции меж-

ду фотонами, приходящими oт одного пузырька, K1 со-

средоточены в интервале времени вспышки. Назовем их

”
короткие“ корреляции. Корреляции между фотонами,

приходящими от разных пузырьков, K2 рассредоточены

по периоду ультразвука T . Назовем их
”
длинные“ кор-

реляции. Будем считать, что вспышки случайны и за-

полняют половину периода ультразвука в соответствии

с [6].

По числовым данным, использованным для построе-

ния рис. 3, a (для эмиссии Na при МПСЛ NaCl 5M),
просуммируем число коротких корреляций, образующих

пик, по n0 = 12 точкам, K1 = 698. Это число завы-

шено на фон длинных корреляций, что будет учтено

далее. Оценим число длинных корреляций K2. Как

видно из рис. 3, b, d в большем масштабе времен за-

держек, k12 и k21 спадают в пределе до нуля. Это

Письма в ЖТФ, 2020, том 46, вып. 6
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Рис. 3. Корреляционные функции k12 и k21 от фотонных импульсов МПСЛ NaCl 5М в двух масштабах времени. a, b — корреляции

Na−Na; c, d — корреляции cont−cont.

следствие эффекта
”
экранировки“ в алгоритме (2), ко-

торый учитывает только соседние интервалы. Матема-

тически распределение соседних интервалов по длинам

должно спадать экспоненциально. Правильным будет

взять начальный уровень корреляционной функции k12

в области, например, 0−100 ns (50 точек), исключая

область пика, и распространить его на половину пе-

риода T/2 = 25 000 ns. Сумма корреляций k12 вне пика

по n1 = 38 точкам (n0 + n1 = 50) k1 = 144. Для повыше-

ния точности используем дополнительно функцию k21,

которая имеет такой же вид, за исключением пика.

Сумма корреляций по n2 = 50 точкам k2 = 216. Сред-

нее число таких корреляций на точку будет равно

p = (k1 + k2)/(n1 + n2) = 4.09. Таким образом, мы полу-

чим K2 = p/2 · T/2 ≈ 51 000. Отсюда же поправка для

K1 = 698−n0p ≈ 649.

Итак, мы получили число коротких корреляций, отно-

сящихся к одному и тому же пузырьку, и число длинных

корреляций, относящихся к разным пузырькам. Их отно-

шение должно равняться отношению вероятностей P1

и P2, найденных выше:

K2/K1 = P2/P1 = m. (5)

Для нашего случая m(Na) ≈ 79 пузырьков, дающих

вспышки Na при МПСЛ NaCl 5M, что получено в

рамках принятых допущений без учета статистики пу-

зырьков. Замечательно, что для оценки m не потребо-

валось учитывать долю светового потока, достигающего

счетчика корреляций.

Аналогично (5) находим число пузырьков, излу-

чающих континуум при МПСЛ NaCl 5M, используя

числовые данные для рис. 3, c, d, m(cont) ≈ 142. Для

NaCl 0.5M получаем m(Na) ≈ 23, m(cont) ≈ 35. Для

SDS 5mM m(Na) ≈ 73, m(cont) ≈ 60.

Полное число фотонов можно оценить по коли-

честву фотонных импульсов, приходящих на счетчик.

Пусть за L отрезков сигнала длиной M = 60 000 точек

(1 точка= 2 ns) в канале накоплено P импульсов. Эф-

фективное время накопления 2LM [ns]. Число принятых

импульсов N за период ультразвука T = 50 000 ns будет

равно

N = PT/(2LM). (6)

Чтобы узнать число излученных за период фото-

нов mn, нужно учесть апертуру наблюдения A, кванто-
вую эффективность фотокатода Q, оптические потери S:

N = mnAQS. (7)

Апертуру найдем из геометрических размеров на-

шей экспериментальной установки. Облако пузырьков

находится на глубине 10 cm от выходного окна, еще

10 cm отделяют его от фотокатода. Диаметр фото-

катода 2 cm, телесный угол, вырезаемый им, равен

� = πr 2/R2, r = 1 cm, R = 20 cm. Полный телесный

Письма в ЖТФ, 2020, том 46, вып. 6
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Число фотонов от пузырька за вспышку согласно (8)

Kанал
NaCl 5M NaCl 0.5M SDS 5mM

Na cont Na cont Na cont

1 4938 57452 10053 19928 10058 14184

2 2061 69941 4559 14981 4192 13168

Среднее 3500 63700 7300 17500 7100 13700

угол равен �0 = 4π, отсюда A = �/�0 = 1/1600. Бо-

лее точный учет геометрии дает для двух каналов

A(1) = 0.0005, A(2) = 0.001. Квантовая эффективность

фотокатода (из справочника) Q ≈ 0.15 в максимуме

спектральной чувствительности ФЭУ (400−500 nm). Эта
область соответствует максимуму спектра континуума.

В области линии Na (590 nm) относительная спек-

тральная чувствительность ФЭУ падает с 1 до 0.4,

поэтому примем Q(cont) ≈ 0.15, Q(Na) ≈ 0.06. Опти-

ческие потери различны в каналах и зависят от усло-

вий эксперимента (рис. 1). При измерении корреляций

Na−Na в позиции X установлен оранжевый фильтр,

при измерении корреляций cont−cont в позиции X
установлен фиолетовый фильтр. Для NaCl 5M при

измерении корреляций cont−cont рядом с ним добав-

лен фильтр-сетка, пропускающий 0.12 часть падающего

светового потока. Исходя из характеристик фильтров и

спектров МПСЛ мы рассчитали, что оранжевый фильтр

пропускает 0.85 излучения Na, а фиолетовый — 0.1

излучения континуума в области 200−600 nm. В по-

зиции Y установлен нейтральный фильтр-делитель, ко-

эффициент отражения (на канал 1) 0.15, коэффициент

пропускания (на канал 2) 0.85. В позиции Z при из-

мерении континуума установлен фильтр-сетка, пропус-

кающий 0.45. Кроме этого в канале 1 есть еще четы-

ре оптические границы раздела, пропускающие 0.72, в

канале 2 — две границы раздела, пропускающие 0.85.

Итоговая формула для нахождения n из (6) и (7) имеет

вид

n = PT/(2LMmAQS) = 5P/(12LmAQS), (8)

где все множители зависят от конкретного эксперимен-

та. Результаты представлены в таблице.

По нашим оценкам число вспыхивающих пузырь-

ков, излучающих Na и/или континуум, за период уль-

тразвука менее или около 100. Это неожиданно ма-

ло, так как МПСЛ можно видеть как густое облако

вспышек, сияние. Но глаз воспринимает много перио-

дов. Плотность пузырьков в облаке МПСЛ в воде

∼ 104 cm−3 [7,8]. В объеме рассматриваемой ячейки

следует ожидать ∼ 105 пузырьков. Это означает, что

только малая (1/1000) часть пузырьков в облаке участ-

вует в МПСЛ и что пузырек может вспыхивать дале-

ко не каждый период, а только когда его динамиче-

ские характеристики позволяют достигнуть условий для

вспышки.

Количество пузырьков, излучающих Na и континуум,

оказывается различным, возможно вследствие разного

распределения вспышек Na и континуума по периоду.

Кроме того, это может отражать деление пузырьков на

сонохимические и сонолюминесцентные [9]. Количество
вспыхивающих пузырьков различается по растворам:

в NaCl 0.5M примерно вдвое меньше, чем в NaCl 5M и

SDS 5mM. Это различие коррелирует с общей интенсив-

ностью МПСЛ и не коррелирует, например, с шириной

спектральной линии Na [10].
Число фотонов за период ультразвука при СЛОП

∼ 105 [11,12]. Для МПСЛ горячих паровых пузырьков

число излучаемых пузырьком фотонов ∼ 103 [13]. В на-

шем случае число фотонов от пузырька за вспышку

оценено ∼ 104 (см. таблицу). Число фотонов Na в

∼ 2−20 раз меньше числа фотонов континуума. Эффек-

тивность генерации фотонов при МПСЛ таким образом

в ∼ 10 раз ниже, чем при СЛОП.

В работе предложен эффективный способ оценки чис-

ла вспыхивающих пузырьков за период ультразвука при

МПСЛ методом счета корреляций. Определено среднее

число фотонов, излучаемых пузырьком за вспышку в

пузырьковом облаке.

Дополнительные материалы к этой статье доступны в

электронном виде (см. переводную версию).
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