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Аннотация 
Показано применение метода спекл-коррелометрии полного поля с использованием локализованного источника 
зондирующего излучения и пространственной кольцевой фильтрации для исследования динамических термически 
активированных процессов в гелеподобных структурах, содержащих субмикронные частицы и наночастицы. Спекл-
модулированные изображения содержат информацию о процессах, протекающих внутри исследуемой среды, 
поэтому эффективно применяются в биомедицине и материаловедении. Процесс перехода из лиозоля в гель 
рассмотрен в средах на основе водного раствора технического желатина (объемная доля технического желатина 
0,28%), содержащего частицы диоксида титана TiO2 (объемная доля частиц TiO2 равна 0,1% и 0,01%) и водного 
раствора пищевого желатина (объемная доля пищевого желатина 0,3%) с включениями нанонаночастиц диоксида 
титана TiO2 (объемная доля частиц TiO2 равна 0,1% и 0,01%). Температура среды в ходе структурного превращения 
системы «золь-гель» варьировалась в пределах от 50 до 25 ○С. Для оценки экспериментально полученных 
меняющихся в пространственно-временном интервалах флуктуаций интенсивности обратно рассеянных спекл-полей 
использован корреляционный метод анализа и формализм структурных функций Колмогорова. Получены оценки 
температур, при которых происходит активация процесса перехода от лиозоля к гелю для технического и пищевого 
желатинов. Подобный подход может быть успешно применен для исследования динамических систем, например, 
демонстрации броуновского движения частиц. 
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Abstract 
The paper presents the application of speckle correlometry method with the spatial ring filtration of back scattered field with 
the usage of localized radiation source for the study of dynamic thermally activated processes in gel-like structures 
containing submicron particles and nanoparticles. Speckle-modulated images contain information about the processes taking 
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place inside the investigated medium; therefore, they are effectively used in biomedicine and materials science. The 
transformation process from lysol to gel was considered in media based on technical gelatin dissolved in water with weight 
fraction equal to 0.28% containing titanium dioxide nanoparticles TiO2 (volume fraction of particles is equal to 0.1% and 
0.01%) and media based on food gelatin dissolved in water with weight fraction equal to 0.3% containing titanium dioxide 
nanoparticles TiO2 (volume fraction of particles is equal to 0.01% and 0.01%). The temperature of the medium during the 
structural transformation of "sol-gel" system was changed from 50 to 25°C. To estimate the experimentally 
obtained distribution of space-time intensity fluctuations of backscattered speckle fields, the correlation analysis and the 
formalism of Kolmogorov structure functions were used. The estimations of activation temperatures for the “sol-gel” 
transition process for technical and food gelatin were obtained. This approach can be successfully applied for the study of 
dynamic systems, for example, the demonstration of Brownian particle movements. 
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Введение 
 

Различные гидрогели, в том числе на основе желатина, находят широкое применение в биомеди-
цинских приложениях, таких как доставка лекарств, инкапсуляция клеток и тканевая инженерия [1]. Же-
латиновые гидрогели используются в качестве фантомов биотканей для развития методов визуализации 
патологически измененных и здоровых тканей груди [2–3], поэтому актуальным является вопрос анализа 
структурных и функциональных свойств подобных систем в процессе их синтеза. Методы диффузионно-
волновой спектроскопии (ДВС), активно развивающиеся в последние несколько десятилетий, позволяют 
анализировать структурные особенности сложных дисперсных систем [4–7]. Метод ДВС впервые был 
предложен Д. Пайном в 1988 г. [8]. ДВС имеет ряд модификаций, среди которых ДВС с использованием 
низкокогерентного интерферометра [9], метод LASCA (Laser speckle contrast analysis) [10] и т.д. Методы 
ДВС позволяют анализировать информацию о морфологических особенностях двухфазных систем [11–
13], проводить мониторинг и визуализировать микрогемодинамику и потоки других тканевых жидкостей 
в поверхностных слоях нормальных и патологических биотканей [14–16]. 

В классических схемах анализа подвижности рассеивающих центров с использованием эффекта 
многократного динамического рассеяния света применяется «одноточечный» принцип регистрации рас-
сеянного зондирующего излучения, когда апертура детектора соизмерима с характерным размером об-
ласти когерентности рассеянного светового поля (спекла). В то же время развивающиеся в последние два 
десятилетия методы спекл-коррелометрии полного поля и многоспекловой ДВС [17] обладают несо-
мненным преимуществом по сравнению с традиционной «одноточечной» ДВС. Это преимущество обу-
словлено робастностью оценок корреляционных характеристик рассеянного света вследствие использо-
вания процедур усреднения как в пространственной, так и во временной областях. 

Статистический и корреляционный анализ пространственно-временных флуктуаций интенсивно-
сти многократно рассеянного средой с динамическими включениями лазерного излучения дает возмож-
ность анализировать микроскопические движения рассеивателей среды с различной динамикой. В зави-
симости от скорости процесса массопереноса время корреляции флуктуаций интенсивности изменяется в 
пределах 0,01–1 c, при этом метод спекл-коррелометрии полного поля позволяет осуществлять анализ 
коротких выборок данных и получить робастные оценки анализируемого параметра с минимальным раз-
бросом по значениям. 

Выбор наиболее эффективного алгоритма обработки спекл-модулированных полей для среды с 
данными физическими структурными свойствами позволяет увеличивать надежность и производитель-
ность при обработке данных и повысить информативность получаемых данных. 
 

Методика эксперимента 
 

В работе представлены результаты исследования термически зависимой динамики образования ге-
леподобных структур на основе спекл-коррелометрии полного поля с использованием локализованного 
источника зондирующего излучения и пространственной кольцевой фильтрации спекл-модулированных 
изображений поверхности объекта в плоскости изображения. Был исследован процесс перехода  
«золь-гель» в средах на основе водного раствора технического желатина (объемная доля технического 
желатина 0,28%, марка 310/70), содержащего частицы диоксида титана (TiO2) с объемными долями час-
тиц, равными 0,1% и 0,01% (наночастицы рутила серии SACHTLEBEN RDI-S, средний размер частиц 
150 нм) и водного раствора пищевого желатина (объемная доля пищевого желатина 0,3%) с включениями 
0,01% нанопорошка TiO2 (наночастицы рутила серии Sigma Aldrich № 20 637254, средний размер частиц 
25 нм). Температура среды в ходе структурного превращения системы «золь-гель» варьировалась в пре-
делах от 50 до 25 ○С. 
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Схема экспериментальной установки показана на рис. 1. В качестве источника излучения (1) ис-
пользовался гелий-неоновый лазер ГН-5П ( λ 632 нм ). Когерентное излучение фокусировалось на по-

верхность исследуемого объекта с помощью микрообъектива МИМ-9 (2) с фокусным расстоянием  
F = 16 мм и числовой апертурой NA = 0,30. В ходе проводимых экспериментов последовательности 
спекл-модулированных изображений зондируемого участка поверхности исследуемой среды (3) регист-
рировались КМОП-камерой: для исследования среды на основе технического желатина использовалась 
камера ThorlabsDCC1545M (4) (число пикселей в матрице 1280 × 1024, 8 бит/пиксель, линейные разме-
ры пикселя 5,2 × 5,2) с объективом ( F   50 мм), для исследования среды на основе пищевого желатина 
использовалась камера Optronics CR3000×2 (число пикселей в матрице 1696×1710, 8 бит/пиксель, линей-
ные размеры пикселя 8×8 мм) с объективом ( F  160 мм). Изображение спекл-картины, формирующейся 
на поверхности исследуемого образца, и локализация программно-реализуемого пространственного 
кольцевого фильтра показаны на рис. 1 (5). Регистрация спекл-модулированных последовательностей 
изображений происходила таким образом, чтобы значения кадровой частоты для захвата и воспроизведе-
ния видеоданных были одинаковыми для всех серий экспериментов и достаточными для временного раз-
решения процессов, протекающих в исследуемом объекте. Обработка и программная реализация кольце-
вой фильтрации полученных в ходе эксперимента видеоизображений поверхности объекта выполнялись 
с помощью специально разработанного программного обеспечения в среде программирования С++. 

 

 
 

Рис. 1. Экспериментальная установка: 1 – источник излучения – гелий-неоновый лазер (632 нм, ГН-5П);  
2 – микрообъектив (МИМ-9); 3 – исследуемый объект; 4 – КМОП-камера с объективом; 5 – регистрируемое 

изображение и локализация кольцевого детектора с заданными значениями внешнего и внутреннего  
радиусов 1 nn RR . 

 

Алгоритм обработки спекл-модулированных изображений 
 

Зарегистрированные КМОП-камерой видеофайлы со спекл-модулированными изображениями по-
верхности исследуемого образца подвергались покадровому разбиению. Каждый кадр последовательно-
сти видеоизображения, содержащий набор пикселей, преобразовывался в матрицу, каждому элементу 
которой I(i, j) присваивалось численное значение интенсивности в соответствии со шкалой градаций се-
рого цвета – от 0 до 255 градаций серого. Локализация кольцевых зон осуществлялась исходя из опреде-
ления профиля интенсивности кадра в горизонтальном и вертикальном направлениях и нахождения по-
ложения центра анализируемой кольцевой зоны с заданным значением радиуса R. Дальнейший анализ 
сводился к установлению взаимосвязи характеристик исследуемой среды и статистических характери-
стик флуктуаций интенсивности спекл-модулированных изображений. 

Для оценки меняющихся в пространственно-временных интервалах флуктуаций интенсивности 
зарегистрированного обратно рассеянного спекл-поля использовались корреляционный метод анализа и 
формализм структурных функций Колмогорова. Нормированная корреляционная функция флуктуаций 
интенсивности обратно рассеянного спекл-поля для выбранного пикселя матрицы (номер строки i и 
столбца j) из последовательности k изображений вычислялась по формуле 

2 2 2( , , ) ( , , ) / ( , ,0),g i j k G i j k G i j    

где 
2

1

2 ( , , ) ( , ) ( , ) ( , ) ( , )
k

k k k

k k

G i j k I i j I i j I i j I i j



           . 

Среднее значение интенсивности заданного пикселя рассчитывалось по формуле 
2

1 2 1

( , )
( , )

k k

k k

I i j
I i j

k k


 , 

1 

2

4

3

5

Rn–Rn–1 
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где ( , )kI i j  – текущее значение интенсивности, соответствующее i, j – положению пикселя матрицы (но-

мер строки i и столбца j); 1 2, ,..., nk k k  – номер кадра в последовательности n зарегистрированных спекл-

модулированных изображений. По полученным значениям 2 ( , , , )g i j t k  вычислялись значения времени 

корреляции флуктуаций интенсивности спеклов τc . Время корреляции τ c  – это временной интервал, за 

который подвижный рассеиватель внутри среды смещается на расстояние порядка длины волны зонди-
рующего излучения λ . 

Второй порядок структурной функции флуктуаций интенсивности может быть определен как 

 
2

1

2
( , , ) ( ( , ) ( , )) ( ( , ) ( , ))

k
k k k

I
k k

D i j k I i j I i j I i j I i j



     . 

Структурная функция соотносится с корреляционной функцией как  

 2 2( , , ) 2 ( , ,0) ( , , )ID i j k G i j G i j k     . 

Асимптотическое поведение временной структурной функции (2 )(τ) τID T    описывается пара-

метрами топотезы T и экспоненциального фактора   [18, 19], где τ  – временной интервал. Топотеза оп-
ределяется как интервал между двумя временами, характеризующими две точки из последовательности 
значений интенсивности, для которых средний наклон хорды равен 1 (в соответствующим образом вы-
бранной системе координат). Показатель   связан с коэффициентом Херста H как 2(2 )H   . Подоб-

ное описание позволяет охарактеризовать поле обратно рассеянное случайно блуждающими броуновски-
ми частицами. 
 

Экспериментальные результаты 
 

Процесс гелеобразования сопровождается послойным изменением вязкости в среде. На первых 
этапах процесса гелеобразования поверхностные и приповерхностные слои желатинового лиозоля пере-
ходят в гель, при этом переход сопровождается отверждением среды и, соответственно, замедлением 
броуновского движения частиц. Полученные зависимости времен корреляции флуктуаций интенсивно-
сти от температуры исследуемой среды показали, что для малых радиусов детекторов, осуществляющих 
селекцию излучения рассеянного верхними, стационарными слоями, характерны большие времена кор-
реляции и медленная динамика соответственно. В то же время анализ времен корреляции флуктуаций 
интенсивности для больших радиусов детекторов, которые осуществляют селекцию излучения рассеян-
ного нижележащими слоями с активной динамикой, показал характерные малые времена корреляции. 

 

 
 

Рис. 2. Зависимости времени корреляции от температуры застывания гелеподобной среды (0,28% водного 
раствора технического желатина) для различных радиусов кольцевого детектора: 0,60372 ммR  , 

0,77142 ммR  , 0,93912 ммR   и 1,10682 ммR   для объемной доли диоксида титана 0,01%; 

0,77142 ммR  , 0,93912 ммR  , 1,10682 ммR   и 1,27452 ммR   для объемной доли диоксида титана 0,1% 
 

Для анализа процесса перехода «золь-гель» пищевого желатина использовалась структурная 
функция флуктуаций интенсивности обратно рассеянного спекл-модулированного поля (τ)

I
D , для про-

цесса перехода «золь-гель» технического желатина – корреляционная функция флуктуаций интенсивно-
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сти обратно рассеянного спекл-модулированного поля (τ)
I

G  , так как процесс полимеризации протекает 

на больших временных интервалах, а структурная функция подходит для анализа кинетики процессов на 
малых временных интервалах. Время корреляции τc  и угол наклона структурной функции  , получен-

ные по рассчитанным зависимостям структурной и корреляционной функций флуктуаций интенсивности 
обратно рассеянного спекл-модулированного поля, показаны на рис. 2, 3 и 4. Как видно, время корреля-
ций флуктуаций интенсивности поля, рассеянного гелеподобной средой на основе технического желати-
на с объемной долей диоксида титана 0,01%, достигает асимптотического значения при температуре 

40 41 CT    . Время корреляций флуктуаций интенсивности поля, рассеянного гелеподобной средой на 

основе технического желатина с объемной долей диоксида титана 0,1% , достигает асимптотического 
значения при 36 37 CT    .  

Временные зависимости структурной функции флуктуаций интенсивности характеризуются раз-
личными показателями  . При этом для броуновского движения характерны значения 1  , а для ста-
ционарные системы – 0,5   [19]. Зависимости структурных функций флуктуаций интенсивности поля, 
рассеянного гелеподобной средой на основе пищевого желатина, для температур 46,5 CT    и 

50 CT    демонстрируют скачок экспоненциального фактора   на 0,195  . 
 

 
 

Рис. 3. Временная структурная функция флуктуаций интенсивности обратно рассеянного средой  
(0,3% водного раствора пищевого желатина с объемной долей диоксида титана 0,01%) излучения  

для радиуса кольцевого детектора 1,27452 ммR   в процессе перехода «золь-гель» для определенной 

температуры и соответствующее значение экспоненциального фактора: 50 CT   , 0,798  ; 

46,5 CT   , 0,603  ; 41 CT   , 0,6  ; 35 CT   , 0,621    и 31 CT   , 0,629   
 

 
 

Рис. 4. Временная структурная функция флуктуаций интенсивности обратно рассеянного средой  
(0,3% водного раствора пищевого желатина с объемной долей диоксида титана 0,01%) излучения  

для температуры 50 CT    для различных радиусов кольцевого детектора и соответствующего значения 

экспоненциального фактора: 0,60372 ммR  , 0,83  ; 0,77142 ммR  , 0,81   и 1,27452 ммR  , 

0,798  . 
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Заключение 
 

Анализ экспериментально полученных зависимостей корреляционной и структурной функций 
флуктуаций интенсивности обратно рассеянного слоями гидрогелей излучения показал, что процесс по-
лимеризации в средах на основе технического желатина имеет большую временную длительность, чем в 
среде на основе пищевого желатина, что обусловлено различными вязкоупругими свойствами вышеука-
занных сред. 

При этом рассчитанные времена корреляций флуктуаций интенсивности для технического жела-
тина имеют численное значение в пределах от 0,1 до 2 с для всех радиусов кольцевых детекторов. По 
полученным данным видно, что процесс перехода от лиозоля к гелю технического желатина с объемной 
долей диоксида титана 0,01% активируется при температуре 40 CT   , технического желатина с объем-

ной долей диоксида титана 0,1% активируется при температуре 36 CT   . 

Для анализа быстро протекающего процесса полимеризации пищевого желатина необходимо ис-
пользовать структурную функцию флуктуаций интенсивности обратно рассеянного спекл-поля. Основ-
ным характеристическим параметром структурной функции флуктуаций интенсивности является экспо-
ненциальный фактор, оценка которого дает информацию о подвижности рассеивателей внутри среды на 
этапах формирования гелеподобной структуры. Процесс перехода пищевого желатина от лиозоля к гелю 
активируется в диапазоне температур 46,5 50 CT    . 

Таким образом, подходы на основе анализа корреляционной и структурной функции флуктуаций 
интенсивности обратно рассеянного спекл-поля могут быть использованы для исследования процессов 
полимеризации, протекающих в средах на основе гидрогелей. 
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