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Изложены результаты исследования механизма поглощения ультра­
звуковых волн в дисперсных системах на основе аэросила и воды в ин­
тервале концентрации 0,5-ь 10,2 об.% и диапазоне частот 10-И200 МГц. 
Показано, что частицы аэросила находятся в виде агрегатов, радиус ко­
торых равен 1,210”7-ь610-7 м.

Изучение распространения ультразвуковых волн позволяет интерпре­
тировать макроскопические измеряемые ультразвуковые релаксационные 
спектры в терминах и понятиях макроскопического строения дисперсных 
систем. При этом коэффициент поглощения и скорость распространения 
ультразвуковой волны в таких системах дают возможность получить ин­
формацию о механизмах релаксационных процессов, мехапических харак­
теристиках граничного слоя, определить степень сольватации дисперсных 
частиц, размеры неоднородностей [1—3].

В работах [3—5] показано, что избыточное поглощение ультразвуковой 
волны <x,i обусловлено ее рассеянием, диссипацией энергии за счет воз­
никновения температурных градиентов на границе раздела частица — 
жидкость, а также потерями, обусловленными трением между дисперсной 
фазой и дисперсионной средой. Теоретический анализ в упомянутых ра­
ботах проводился в рамках модели: частицы сферические, длины вязко­
стных и тепловых волн меньше расстояния между ними, концентрация 
твердой фазы незначительная, а размеры частиц меньше длины звуковой 
волны в дисперсной фазе и дисперсиопной среде [2—5].

В ряде работ [2, 7—9] экспериментально изучена концентрационная 
зависимость поглощения ультразвуковых волн в дисперсиях, определены 
вклады различных механизмов, обуславливающих потери, выявлено влия­
ние размеров частиц дисперсной фазы и других физико-химических пара­
метров, характеризующих коллоидную систему, на величину поглощения. 
Однако эти работы, как правило, проводились с грубодисперсными систе­
мами (радиус частиц г~  10~8 м) в узких диапазонах частот, прежде всего 
в низкочастотной области до 400 МГц.

В настоящей работе изложены результаты исследования избыточного 
коэффициента поглощения звука cci=a—а2 (где а  и а 2 — коэффициенты 
поглощения ультразвуковых волн в коллоидной системе и дисперсионной 
среде соответственно) в дисперсных системах на основе гидратированного 
аэросила и воды. Измерения проводились импульсным методом в диапа­
зоне частот /  10-И200 МГц [10]. Погрешность на низких частотах со­
ставляла 3—5%, на высоких —7%. Использованный в качестве дисперс­
ной фазы аэросил представляет собой высокодисперсный оксид кремния с 
шарообразными частицами радиусом г~7-10”9 м, на поверхности кото­
рых имеются функциональные группы —ОН. Учитывая, что свойства вод­
ных дисперсий аэросила в значительной степени зависят от способа их 
приготовления, объекты исследования готовились с помощью ультра­
звукового диспергатора УЗДН-1 непосредственно перед проведением экс­
периментов. Это дало возможность получить систему с воспроизводимыми 
параметрами. Время озвучивания 180 с, мощность излучения W =  
=4*103 Вт/м2, частота V=22 кГц. Измерения проводились в интервале 
концентраций твердой фазы 0,5-И0,2 об.% при температуре Г=293К.

Экспериментальные значения величины поглощения a J f  в зависимо-
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<УГИ от объемной концентрации ср для частот выше 400 МГц носят линей- 
лый характер (фиг. 1). В области более низких частот зависимость а ,//2 
носит линейный характер лишь в областях малых значений <р. Так, на­
пример, при частотах /,=50 и /2=70 МГц зависимости а ,//2 от <р являются 
линейными до ср0=3,1 об.%. В области концентраций выше ср0 эти зависи­
мости являются нелинейными, подчиняясь для указанных частот эмпири­
ческому соотношению а ,//2—<р°*в (фиг. 1).

Известно [2, 4, 5], что для малых концентраций сферических частиц 
избыточное поглощение можно представить в виде

а,= ао+ аз+ а4+ а5, (1)
где сс3, cti, — соответственно вклады в избыточное поглощение, учиты­
вающие вязкостные и тепловые потери, а также потери за счет рассеяния,

б

ч *

Фиг. 2
Фиг. 1. Концентрационная зависимость избыточного поглощения е =  (сс,//2) Ю 15 см_,с2 
распространяющихся в дисперсной системе аэрозил — вода ультразвуковых волн

различной частоты, МГц: 1  — 50, 2 — 70, 3  — 500—1200
Фиг. 2. Частотная зависимость избыточного поглощения е =  ( а / / 2 ) -1013 м_,с2; 1 -  
эксперимепт, 2 — 7  —  теория (3 —  а 3/ р  для индивидуальных частиц; 4—7  — сс3/ / 2 для 
агрегатов соответственно 0,3* 10“7, 1,2410“ 7, 5-10“7, 10_6м. 2  —  ( а 3 - \ - с с г ) / I 2 для агре­

гатов с учетом повышения вязкости в порах, Д=1,2Ю -7 м)

<х0 — часть поглощения, обусловленная тем, что коэффициенты поглощения 
и другие акустические параметры в дисперсной фазе и дисперсионной сре­
де различны [2]. Диесипативпое затухание звука в дисперсиях в общем 
виде выражается через вещественные части коэффициентов разложения 
А п нотенциалов рассеянных волн по сферическим функциям [2]

а  =  —
2 /г,2/

П,

*1 = 0

где kt — волновое число продольной волны в дисперсионной среде, г — ра­
диус частиц. Член сс0 в (1) получается из выражения для А 0 в пренебре­
жении тепловыми волнами. Однако при его выводе в работе [2] допущена 
ошибка. Правильная формула для получена из выражения для пуле­
вого коэффициента разложения потенциала отраженной волны по ортого­
нальным функциям [2]

A - i M a ' - ^ a A ,  (3)
3 х ре '

где а,= /с,г, ав= к 6гу /сб — волновое число продольной волны в дисперсной
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фазе, pi н рб — плотности дисперсионной среды и дисперсной фазы соот­
ветственно. Подставляя в (3) [2J /c,=ci)/ci"Ha2, Лг6=со/с6+сс£6, где а а — ко- 
эффициент поглощения в твердой фазе, с, и с6 —скорости ультразвуковой 
волны в жидкой и твердой фазах соответственно, а) — циклическая часто­
та акустической волны, и, пренебрегая членами порядка а 2с2/<ой и выше» 
получаем

Величины аз, а 4 и а 5 определялись из формул, полученных в работах. 
[2, 4, 5]:

cc3=ka{Y(1+УУ)/[ (1+У7)2+У(1+ЬУУ)*]}, (5)

У =
c o p i r 2

2r|,

«4

а=2ф ('у—1) V9; b=2(1+2^)/9; T=p6/pi,

[ га6 \
PiCp, р6сРв

=  - ^ - 7 ’с,р1р6Ср1г( 1 +  — ) гй г ( (6>

(7>

где тр — коэффициент вязкости; х  — коэффициент теплопроводности, Т — 
абсолютная температура, сР — теплоемкость при постоянном давлении, 
m — температурный коэффициент расширения, к— волновое число, (J — 
коэффициент сжимаемости. Индексы 1 и 6 соответственно относятся к 
дисперсионной среде и дисперсной фазе.

Формулы (5), (6) в наиболее общем виде получены в [2] на основе
(2) при учете А { и вклада тепловых волн в Л0 в приближениях: размеры 
частиц меньше длин волп в дисперсионной среде и дисперсной фазе соот­
ветственно, длина тепловых волн намного больше радиуса частиц, объем­
ное содержание твердой фазы незначительное.

Расчет поглощения звука в 3%-ной дисперсии аэросила, ниже которой 
концентрационная зависимость во всем диапазоне исследованных частот 
носит линейный характер, по формулам (4) —(7) показал, что избыточное 
поглощение определяется в основном вкладом а 3 •. При этом избыточное 
поглощение, обусловленное вязкостью, на порядок превышает поглощение 
за счет теплопроводности и рассеяния, что согласуется с выводами, сде­
ланными в работе [7].

Сравнение теоретически рассчитанной и экспериментальной частотной 
зависимости избыточного поглощения (фиг. 2) показывает, что экспери­
ментальная кривая лежит гораздо выше теоретической, причем их частот­
ные зависимости носят различный характер. Это расхождение можно 
объяснить, если допустить, что частицы аэросила в исследуемых дис­
персных системах находятся в виде агрегатов. Существование агрегатов 
в водной дисперсии аэросила показано также седимеитационньгми мето­
дами и электронной микроскопией [11].

В работах [6, 7] предположено, что влияние структурообразования 
(агрегации) на ультразвуковой релаксационный спектр проявляется в 
том, что иод действием акустической волны объем агрегата может изме­
няться и вследствие перестройки его пространственного каркаса трение 
между частицами приводит к значительному избыточному поглощению 
ультразвуковых волн, которое определяется как структурное. Однако в 
[12] на основе обширного экспериментального материала и теоретиче­
ского анализа показано, что потери, обусловленные диссипацией энергии 
при деформировании пространственного каркаса коллоидной системы, 
играют определяющую роль лишь в диапазоне частот до 0,1 МГц. По на­
шему мнению, это связано с тем, что между частицами аэросила в воде 
существуют силы притяжения, приводящие к значительным численным 
значениям вязкости (г)~105 Па с) и модуля сдвига (G~ 105 Н/м2) [13] и

1 При оценке а 0 для частиц использованы данные для плавленого кварца.
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вследствие этого к относительно большим временам релаксации, лежащим 
в низкочастотной области. Для не взаимодействующих частиц время ре­
лаксации порядка т~4лг],б/А.‘7\ где б — объем частиц аэросила, кТ — энер­
гия теплового движения, и составляет т~  10-6 с [14]. Взаимодействие час­
тиц приведет к увеличению этого времени. Отсюда следует, что поглоще­
ние, обусловленное взаимодействием между частицами, должно наблю­
даться при частотах ниже 1 МГц.

Предположим, что основным механизмом, обуславливающим потери 
ультразвука в исследуемых дисперсиях, является трение агрегата о жид­
кость. Вследствие этого величина поглощения и релаксационный спектр 
изучаемой системы определяются параметрами агрегата. В первом при­
ближении агрегат примем сферическим радиусом R с объемным содержа­
нием твердой фазы (pi и плотностью р=  (1—cpi)pi+cpipG. При этом cpi и R 
связаны соотношением, полученным методом машиппого моделирования 
для случая, когда энергия взаимодействия между частицами гораздо боль­
ше энергии теплового движения [15, 17]:

где среднее значение 0, использованное нами для всех расчетов, равно 
0,429, а крайние значения, колеблются между 0,37 и 0,50 [17]. Объемное 
содержание агрегатов будет равно cp̂ =<p/cpi. Подставляя эти параметры в 
уравнения (4), (5), получим функциональную связь между поглощением 
и размерами агреуата. В результате расчетов установлено, что вклады в 
общее поглощение а 0, 'а*, а 5 не превышают 5% по отношению к а3. Расче­
ты по формуле (4) проводились в предположении, что акустические па­
раметры агрегата являются аддитивными по отношению к таковым для 
дисперсионной среды и дисперсной фазы соответственно, вместо ср, и ре в
(4) подставлены (р2 и р соответственно. Замена а в на (1—q>i)a2 оставляет 
сс0 пренебрежимо малым. Вследствие сложпой аналитической зависимости 
между а ,/ /2 и R  нами для различных R на основании формул (5) и (8) 
рассчитан ряд кривых частотной зависимости избыточного поглощения в 
системе с концентрацией <р=3,1 об.%. Из сравнения теоретических и экс­
периментальных кривых следует, что наилучшее согласие для низких 
частот дает кривая 5 (фиг. 2), вычисленная для агрегата радиусом Д ~ 
—1,2-10“7 м, из чего вытекает, что средний размер агрегата равен этой 
величине. При этом коэффициент объемной упаковки частиц в агрегате 
ф,=0,15 и его плотность будет pt=l,18* 103 кг/м3. Интересно отметить, что 
для исследуемых размеров агрегатов частоты максимумов связаны с ра­
диусом агрегатов соотношением Y=GyR2pi/2r)i~3.

Расчеты показали, что с ростом радиуса агрегата максимум поглощения 
на длину волны смещается в сторону более низких частот.

В области частот 400—1200 МГц экспериментальная и теоретическая 
кривая поглощения, обусловленная трением агрегатов радиусом R =  
=1,2-10“7 м о жидкость, резко отличаются но величине и виду частотной 
зависимости (фиг. 2, кривые 5). Экспериментальные данные лежат 
выше теоретических и ai пропорционально квадрату частоты (фиг. 2). Из­
вестно [16], что вязкость воды в порах агрегата в 4—5 раз выше ее зна­
чения в объеме. Согласпо [2], коэффициент поглощения в жидкости про­
порционален сумме сдвиговой и объемной вязкостям. Предполагая, что 
эти вязкости в порах в 6 раз выше, чем в объеме, для коэффициента по­
глощения ультразвуковой волны внутри агрегата будет справедливо вы­
ражение a 7= 6 ( l—<p,)a2. Подставляя а? вместо а 6 в формулу (4) с учетом, 
что а 2//2=25-10“15 м_1с2 [2], получим а 0//2=23-10“ '5 м_1-с2. Общее тео­
ретическое поглощение тогда будет суммой вкладов, обусловленных тре­
нием агрегата радиусом Д=1,2-10~7 м о жидкость и повышенной вяз­
костью воды в порах агрегата (фиг. 2, кривая 2). Учитывая несферич- 
яость агрегатов, их распределение по размерам, можно считать, что 
теоретическая кривая поглощения удовлетворительно описывает наблю­
даемую релаксацию.
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Интересно отметить, что результаты работы [7] для необработанных 
ультразвуком дисперсий аэросила в воде в диапазоне частот 0,1—400 МГц 
можно интерпретировать в рамках высказанного выше предположения о 
том, что основным механизмом, обуславливающим поглощение в указан­
ном диапазоне частот, является трение агрегатов о жидкость. Аналогич­
ным образом, как и для озвученных дисперсий, показано, что релаксацион­
ный спектр в неозвученных дисперсиях адекватно описывается уравнения­
ми (4), (6), если подставить в них размеры агрегата /?i~6 10-7 м (фиг. 3). 
Объемное содержание твердой фазы в агрегате ср*=0,5 и его плотность 
P i= l ,l  • 103 кг/м3. При этом оказалось, что размеры агрегатов в необрабо-

Фиг. 3. Теоретически рассчитанная 
зависимость е=  («з//2)-1015 м_,с2 от 
частоты /  при радиусе агрегатов R —  

= 6 Ю -7 м для 0,5%-ной дисперсии 
аэросила в воде. Точки — экспери­
ментальные значения ( c t i / / 2) - 1 0 15 

м-1с2 согласно работы [7]

танных ультразвуком дисперсиях выше, чем в обработанных системах. 
При расчетах принималось, что а 7= 6(1—q>i)a2 и а 0//2=37-Ю“15 м"*с\ 

Таким образом, поглощение ультразвука в водных дисперсиях аэроси­
ла в диапазоне частот до 100 МГц обуславливается трением агрегатов о 
жидкость, а выше указанной частоты — поглощением ультразвуковой вол­
ны в агрегате, которое связано с повышенной вязкостью воды в его порах. 
На основании проведенного исследования удалось оценпть радиусы агре­
гатов в озвученных и неозвученных дисперсиях, которые равны 1,2-10~7 
и 6 ТО"7 м соответственно.
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