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ОБЩАЯ ХАРАКТЕРИСТИКА РАБОТЫ 

Актуальность работы 

Хорошо известно, что рассеяние света в мутной среде ослабляет интенсивность про-

ходящего через нее излучения, разрушает его временную и пространственную когерент-

ность. Вместе с тем наличие в среде объектов, на которых свет испытывает упругое рассе-

яние, может увеличить время пребывания излучения в ней. Многократное рассеяние света 

в результате как случайного блуждания фотонов, так и взаимодействия когерентных рас-

сеянных волн может приводить к росту локальной плотности мощности излучения в объ-

еме среды. Как было показано, при определенном сочетании размеров рассеивающих ча-

стиц, длины волны облучения и соотношения показателей преломления частиц и среды 

многократное упругое рассеяние света приводит к концентрации излучения внутри среды 

путем возвращения в нее фотонов и конструктивной интерференции рассеянных волн друг 

с другом [1]. При больших интенсивностях облучения сильнорассеивающей среды за-

метно возрастает эффективность вынужденных оптических процессов. При достаточно 

большой интенсивности возбуждения, превосходящем некоторое пороговое значение, 

усиление мощности излучения в рассеивающей среде в результате роста локальной плот-

ности мощности превысит потери в ней, и станет возможной лазерная генерация. Подоб-

ные системы – так называемые лазеры на случайно-неоднородной среде – активно изуча-

ются, начиная с пионерских работ В. С. Летохова [2] и по настоящее время, в частности в 

связи с новыми возможностями диагностики и генерации излучения, которые они откры-

вают.  

Однако и при допороговой величине возбуждения в рассеивающей среде можно 

ожидать усиления эффективности спонтанных оптических процессов, таких как поглоще-

ние, люминесценция и комбинационное рассеяние света, в результате роста локальной 

плотности мощности. Эффект повышения локальной плотности мощности в сильнорассе-

ивающих средах может быть применен для развития оптических методов биомедицины, 

включающих как неинвазивную диагностику, так и терапевтическое воздействие на биот-

кань. Представляется перспективным использовать для этих целей кремниевые наноча-

стицы, обладающие свойствами биосовместимости и биодеградируемости. В частности, 

следует изучить возможность использования наночастиц кремния для фотогипертермии 

подкожных опухолей. Необходимая для биомедицинских применений химическая чи-

стота наночастиц может быть обеспечена путем их формирования методами лазерной аб-

ляции. Такие наночастицы могут быть сформированы, в том числе, в результате лазерной 

фрагментации суспензии кремниевых микрочастиц, Детальное описание особенностей 
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этого процесса и ожидаемый выход наночастиц требуют учета поглощения света в сильно 

рассеивающей среде. За счет усиления плотности мощности излучения в условиях упру-

гого рассеяния света возможно ожидать роста информативности ряда оптических методов 

исследования неоднородных сред, например комбинационного рассеяния света. Все ука-

занные выше задачи требуют детального учета процесса упругого рассеяния света в слу-

чайно-неоднородной среде, что позволит определить оптимальные условия для достиже-

ния поставленных целей. Таким образом, тема настоящего исследования является весьма 

актуальной.  

 
Цель и задачи 

Цель диссертационной работы заключается в определении условий, при которых 

становится возможен рост эффективности процессов поглощения и комбинационного 

рассеяния света в средах с контролируемой долей упруго рассеивающих свет неоднород-

ностей за счет многократного рассеяния света в них. 

В рамках поставленной цели были сформулированы следующие задачи исследова-

ния: 

1.  Провести численное моделирование процесса фотогипертермии подкожной опу-

холи с внедренными в нее кремниевыми наночастицами, выполняющих роль рас-

сеивающих и поглощающих центров. Определить условия, при которых достига-

ется избирательность лазерного нагрева опухоли биоткани при внедрении наноча-

стиц в нее и определить величину соответствующего роста температур в области 

опухоли, содержащую кремниевые наночастицы, при интенсивностях облучения 

биоткани ниже порога теплового разрушения. 

2.  Провести численное моделирование процесса нагрева суспензии кремниевых мик-

рочастиц при распространении в ней одиночного пикосекундного лазерного им-

пульса. Сделать вывод о роли фазовых переходов плавления и испарения в этих 

микрочастицах в процессе их фрагментации. 

3.  Экспериментально и с помощью численного моделирования определить время 

нахождения света в суспензиях микронных и субмикронных частиц в зависимости 

от их концентрации. Выявить влияние упругого рассеяния света в суспензии на эф-

фективность комбинационного рассеяния света.  

 

Объект и предмет исследования 

Объектом исследования являются процессы распространения, поглощения и 
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комбинационного рассеяния света (КРС) в таких случайно-неоднородных средах, как 

модельные биоткани, содержащие подкожную опухоль с введенными в нее наночасти-

цами кремния, и суспензии микронных и субмикронных частиц рутила, фосфида галлия 

и кремния. Предметом исследования является изменение эффективности поглощения и 

комбинационного рассеяния света, управляемое упругим рассеянием света в неоднород-

ной среде.  

 

Методология исследования 

Распределение температур в рассеивающей среде, представляющей собой биот-

кань с внедренными в нее наночастицами, рассчитывалось путем численного решения 

уравнения теплопроводности в коммерческом программном обеспечении COMSOL Mul-

tiphysics методом конечных элементов для биоткани с объемно распределенным источ-

ником тепла, предварительно рассчитанным методом Монте-Карло. Эволюция лазер-

ного нагрева суспензии микрочастиц одиночным пикосекундным импульсом с учетом 

термозависимости оптических свойств среды была проведена методом Монте-Карло, со-

пряженным с локальным применением уравнения теплового баланса. Для исследования 

влияния упругого рассеяния света на неоднородностях мутных сред на эффективность 

поглощения и комбинационного рассеяния света были применены как численные, так и 

экспериментальные методы. В качестве объектов данного исследования были использо-

ваны суспензии частиц рутила диаметром 0.5 мкм и частиц фосфида галлия со средним 

диаметром 3 мкм в диметилсульфоксиде (ДМСО). Временные характеристики обратно-

рассеянного суспензией излучения исследовались методом оптического гетеродиниро-

вания с использованием фемтосекундных импульсов, генерируемых лазером на кри-

сталле хром-форстерита. Для расчета локальной плотности мощности излучения в мут-

ной среде, распределения поглощенной средой мощности, её пропускания, отражения, 

поглощения, эффективности комбинационного рассеяния света в мутной среде, времен-

ных характеристик обратнорассеянного излучения применялся стохастический метод 

Монте-Карло моделирования распространения света в сильнорассеивающих средах. Эф-

фективность комбинационного рассеяния света в сериях суспензий частиц микронного 

и субмикронного размера исследовалась методом спектроскопии комбинационного рас-

сеяния света в геометрии «на отражение».  

 

Научная новизна 

1.  Показана перспективность использования кремниевых наночастиц, полученных 
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методом пикосекундной лазерной абляции мезопористого кремния и массивов низ-

колегированных кремниевых нанонитей в воде и этаноле в качестве агентов для 

гипертермии подкожных опухолей. Сделан вывод о размерах опухолей, которые 

целесообразно подвергать фототермической терапии. 

2.  Показано, что поглощение энергии одиночных пикосекундных лазерных импуль-

сов суспензиями микрочастиц кремния приводит к достижению температур фазо-

вых переходов плавления и испарения в суспензиях, что указывает на необходи-

мость учета теплового механизма при описании лазерной фрагментации кремние-

вых микрочастиц в жидкостях. Многократное упругое рассеяние света приводит к 

смещению области фрагментации к поверхности суспензии с ростом концентрации 

микрочастиц, что, в свою очередь, определяет выход наночастиц в данном методе. 

3.  Рассчитана и измерена динамика фотонов в суспензиях частиц микронного и суб-

микронного размера и сопряженная с ней эффективность комбинационного рассе-

яния света для различных размеров рассеивателей и их объемной доли. Впервые 

обнаружены пределы увеличения эффективности комбинационного рассеяния 

света в условиях упругого рассеяния света и показано, что условия сбора излучения 

влияют на рост сигнала КРС. 

 

Практическая значимость  

Практическая значимость результатов заключается в том, что полученные резуль-

таты по влиянию упругого рассеяния света на эффективность поглощения и комбинаци-

онного рассеяния света в мутных средах могут быть использованы для разработки как 

лазерных технологий получения химически чистых наночастиц, применяемых в задачах 

тераностики биотканей, так и метода фототермической терапии подкожных опухолей с 

использованием кремниевых наночастиц, а также разработки методов увеличения сиг-

нала КРС, которые найдут свое применение для детектирования различных веществ. 

 

Положения, выносимые на защиту 

1.  В результате численного моделирования процесса фотогипертермии биоткани, со-

держащей подкожную опухоль толщиной до 2 мм c введенными в нее кремние-

выми наночастицами размером менее 100 нм в концентрации не менее 5 мг/мл, с 

использованием непрерывного излучения с длиной волны 633 нм и интенсивно-

стью 560 мВт/см2, позволяет достичь температуры опухоли выше 42оС, при этом 
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нагрев ограничен областью опухоли, что не удается осуществить в отсутствие на-

ночастиц. 

2.  Выполненное численное моделирование процесса облучения кремниевых микро-

частиц размером 5 мкм в составе водных суспензий с концентрациями микрочастиц 

0.5 – 12 мг/мл одиночными пикосекундными лазерными импульсами с энергией 

16 мДж и длинами волн 532 и 1064 нм, фокусируемыми в суспензию, показало, что 

в ней достигаются температуры фазовых переходов плавления и испарения. Про-

демонстрировано наличие двух областей фрагментации микрочастиц: в фокусе ла-

зерного пучка при малой концентрации микрочастиц и в приповерхностной обла-

сти суспензии при большой концентрации микрочастиц. для случая фрагментации 

излучением с длиной волны 1064 нм зависимость массы расплава кремния от кон-

центрации исходных микрочастиц является немонотонной, с минимумом при кон-

центрации частиц 5 мг/мл. 

3.  Эксперименты по измерению времени жизни фотонов в суспензиях частиц рутила 

диаметром 0.5 мкм и фосфида галлия диаметром 3 мкм в ДМСО, выполненные ме-

тодом оптического гетеродинирования, и моделирование методом Монте-Карло 

распространения света в них показывают, что введение светорассеивающих частиц 

в ДМСО приводит к заметной (до 1 пс) задержке света в указанных средах, при 

этом с ростом объемной доли рассеивателей время жизни фотонов в суспензиях 

падает.  

4.  Анализ условий увеличения роста выхода назад сигнала комбинационного рассея-

ния света в суспензии, выполненный с помощью численного моделирования, пока-

зал, что данная величина немонотонно зависит от объемной доли рассеивающих 

частиц и их диаметра; максимально возможный рост вышедшего назад сигнала 

КРС в условиях многократного рассеяния света составляет до 7.5 раз по сравнению 

со случаем отсутствия рассеивателей в растворителе. Как эксперимент, так и чис-

ленное моделирование показали, что использование линзы для сбора излучения 

КРС приводит к уменьшению роста величины сигнала обратнорассеянного КРС в 

ДМСО, при этом максимум сигнала КРС достигается при большей объемной доле 

рассеивателей. 

 

Обоснованность и достоверность результатов работы 

Результаты, представленные в данной работе, были получены на современном обо-

рудовании и подтверждались повторяемостью экспериментальных данных, а также 
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согласованностью экспериментальных данных с результатами соответствующего чис-

ленного моделирования. Достоверность и обоснованность результатов определяется 

также сопоставлением некоторых данных экспериментов и численного моделирования с 

результатами работ других авторов, выполненных на схожих образцах.  

 

Апробация результатов работы 

Основные результаты диссертационной работы неоднократно докладывались на 

специализированных международных и всероссийских конференциях: OSA Biophotonics 

Congress: Optics in the Life Sciences, Онлайн-формат, США, 2021, 4th BIATRI workshop, 

Прага, Чехия, 2020, Frontiers in Optics 2020, Онлайн-формат, США, 2020, International 

Conference on Advanced Laser Technologies (Таррагона, Испания, 2018, Москва, Россия, 

2021, 2022, Самара, 2023), International Conference on Ultrafast Optical Science (Москва, 

Россия, 2020, 2023); International Conference Laser Optics, (Санкт-Петербург, Россия, 

2022), Международный симпозиум «Нанофизика и Наноэлектроника» (Нижний Новго-

род, Россия, 2021), Международная конференция по фотонике и информационной оп-

тике (Москва, Россия, 2019), Международная школа молодых ученых "Нелинейная фо-

тоника" (Новосибирск, Россия, 2021), Российская конференция и школа молодых ученых 

по актуальным проблемам спектроскопии комбинационного рассеяния света «Комбина-

ционное рассеяние – 95 лет исследований» (Новосибирск, Россия, 2023); Saratov Fall 
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Личный вклад автора 

Все представленные в диссертационной работе результаты получены автором 

лично, либо при его определяющем участии. Численное моделирование, обработка и 

анализ полученных результатов выполнены лично автором. Экспериментальные иссле-

дования выполнены лично автором или при его определяющем участии. 

 

Структура и объем диссертации 

Диссертация состоит из введения, четырех глав, заключения и библиографии. Об-

щий объем работы составляет 145 страниц, включающих 49 рисунков и 12 таблиц. Биб-

лиография включает 255 наименований на 20 страницах. 

 

СОДЕРЖАНИЕ РАБОТЫ 

Во Введении обсуждается актуальность темы диссертационной работы, освещены 

области применения эффектов усиления процессов комбинационного рассеяния и погло-

щения света в условиях сильного рассеяния света. Сформулирована цель работы и по-

ставлены задачи исследования. 

Первая глава посвящена теоретическому описанию упругого рассеяния света и об-

зору литературы по современным исследованиям оптических эффектов в мутных средах 

в условиях контролируемой объемной долей неоднородностей в них. 

В разделе 1.1 даны основные положения теории Ми, позволяющие аналитически 

рассчитать рассевающие и поглощающие свойства одиночной частицы известного раз-

мера, находящейся в непоглощающей среде. Приводятся определения характеристик 

одиночного рассеивателя: сечение рассеяния и поглощения, а также фактор анизотро-

пии.  

В разделе 1.2 описаны теоретические основы метода Монте-Карло для моделиро-

вания распространения света в сильнорассеивающих средах. Метод позволяет рассчи-

тать пространственное и временное распределение фотонов в среде с известной концен-

трацией рассеивателей, границы которой возможно задать аналитически. Обсуждена 

точность метода. 

В разделе 1.3 освещена роль упругого рассеяния света в таких задачах биофотоники, 

как диагностики и терапия (тераностика) биотканей, в частности контрастирование и фо-

тогипертермия опухолей. Присутствие биосовместимых наночастиц в ограниченной обла-

сти биоткани при ее облучении излучением с длиной волны, находящейся в ее окне про-

зрачности (600-1300 нм), приводит к локальному росту эффективности люминесценции, 
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рассеяния и поглощения света. Для этих целей можно применять золотые наночастицы 

[3,4], однако присущие им взаимодействие с белками, токсичность и накопление во внут-

ренних органах ограничивают их применение. Решением указанных проблем может быть 

использование наночастиц кремния, отличающихся биосовместимостью, биодеградируе-

мостью и нетоксичностью [5,6]. Обсуждаются ранее выполненные работы, свидетельству-

ющие о перспективности применения кремниевых наночастиц для целей тераностики.  

Раздел 1.4 посвящен обсуждению технологий формирования химически чистых 

кремниевых наночастиц, cделан вывод о преимуществах использования методов лазер-

ной абляции. Эффективность формирования наночастиц в данных методах возрастает в 

случае абляции в жидкости предварительно нано- или микроструктруированной мишени 

за счет уменьшения порога абляции и улучшения сбора продуктов абляции. Особый ин-

терес вызывает технология формирования кремниевых наночастиц при фрагментации 

суспензии микрочастиц. Важную роль при этом играет упругое рассеяние света микро-

частицами. Вместе с тем, роль различных механизмов и, в первую очередь, фототерми-

ческого механизма фрагментации микрочастиц в случае использования пикосекундных 

импульсов заслуживает детального изучения.   

Раздел 1.5 посвящен способам описания и измерения характера распространения 

света в мутных средах. Выделены особенности распространения света в диффузном (не-

когерентном) и недиффузионном (интерференционном) режимах, дано понятие о лока-

лизации света в мутной среде. Рассмотрен метод оптического гетеродинирования [7] из-

мерения динамики фотонов в мутных средах и примеры его реализации.  

В разделе 1.6 обсуждаются применения эффекта усиления локальной плотности 

мощности света, присущего оптически неоднородным средам в условиях контролируе-

мого упругого рассеяния света. Рассмотрено повышение эффективности таких процессов, 

как генерация второй гармоники и спонтанное комбинационное рассеяние света в усло-

виях интенсивного упругого рассеяния света, а также лазерной генерации в случайно-не-

однородных средах в том числе в результате вынужденного комбинационного рассеяния.  

Выводы к главе 1 и постановка задач исследования представлены в разделе 1.7  

Во второй главе содержится описание и результаты численного моделирования 

процесса фотогипертермии подкожной опухоли с введенными в нее кремниевыми нано-

частицами (КНЧ), полученными в результате лазерной абляции воде и этаноле различ-

ных кремниевых структур. Показано, что введение КНЧ в концентрациях, при которых 

они являются биосовместимыми, локализует нагрев в области опухоли. Для опухолей 

толщиной до нескольких миллиметров фотогипертермия позволяет полностью прогреть 
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объем злокачественной ткани выше пороговой температуры гипертермии при сохране-

нии значительно низких относительно порога теплового разрушения биоткани значений 

интенсивности облучения. 

В разделе 2.1 описана используемая модель биоткани, содержащая подкожную опу-

холь – базальноклеточную карциному (БКК), имеющую эллипсоидальную форму (рису-

нок 1а). Расчет проводился для случая облучения опухоли непрерывным излучением с 

длиной волны 633 нм с однородным распределением интенсивности по сечению пучка.  

а) б) в) г) д)         е) 

 

  
  

Рисунок 1. (а) Схема численного моделирования фотогипертермии подкожной опухоли 

в присутствии КНЧ: 1- лазерный пучок, 2-эпидермис, 3-дерма, 4-подкожный жир. Сече-

ние лазерного пучка имеет форму круга. (б-е) Сечения x, y = 0 объемной плотности по-

глощенной мощности, нормированной на интенсивность падающего излучения, q(x, y, z) 

для лазерного пучка радиусом 5 мм: (б) в отсутствии КНЧ в опухоли; (в), (г) БКК с эКНЧ 

(в) и вКНЧ (г) при концентрации 3 мг/мл;  (д), (е) БКК с эКНЧ (д) и вКНЧ (е) при кон-

центрации 7 мг/мл. 

Ряд предварительных оценок ожидаемых результатов, позволивших выбрать длину волны 

излучения для фотогипертермии и оценить время выхода температуры на стационарные 

значения, были получены с использованием упрощенной двухслойной модели, представ-

лявшей собой слой кожи толщиной 0.2 мм и слой опухоли толщиной 9.8 мм. Моделирова-

ние выполнялось для КНЧ, изготовленных путем лазерной абляции кремниевых нанони-

тей или пористого кремния (для двухслойной модели) в воде и этаноле. Коэффициенты 
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рассеяния и поглощения опухоли, содержащей наночастицы, были получены путем сло-

жения соответствующих коэффициентов опухоли [8] и наночастиц. Для двухслойной мо-

дели опухоли, содержащей наночастицы из пористого кремния, коэффициенты рассеяния 

и поглощения наночастиц были оценены из данных спектрофотометрии суспензий КНЧ 

[9]. Для биоткани, изображенной на рисунке 1а, коэффициенты рассеяния и поглощения 

наночастиц, полученных путем абляции кремниевых нанонитей в воде (вКНЧ) и в этаноле 

(эКНЧ), были рассчитаны в рамках теории Ми на основе данных сканирующей электрон-

ной микроскопии [9] о полидисперсных распределениях наночастиц по размерам. 

В разделе 2.2 представлены результаты расчета методом Монте-Карло нормиро-

ванной на интенсивность падающего излучения объемной плотности поглощенной мощ-

ности q(x, y, z) в биотканях с оптическими свойствами, модифицированными путем до-

бавления КНЧ с целью повышения избирательности нагрева биоткани по отношению к 

опухоли. Предварительный расчет для двухслойной опухоли показал, что при облучении 

биоткани с внедренными в область опухоли КНЧ излучением с длиной волны 800 нм в 

ней поглощается меньшая мощность, чем в случае облучения с длиной волны 633 нм, 

при этом в первом случае не происходит преимущественного поглощения излучения в 

области опухоли. Показано, что введение в опухоль КНЧ с концентрациями до 7 мг/мл 

приводит к росту поглощенной мощности на глубине, не превышающей 2 мм, что огра-

ничивает толщину опухоли, излечение которой возможно данным методом. Для модели 

с опухолью эллипсоидальной формы распределения величин q(x, y = 0, z) в плоскости, 

проходящей через центр опухоли и перпендикулярной поверхности, представлено на ри-

сунках 1б – 1е для эКНЧ и вКНЧ с концентрациями 3 мг/мл и 7 мг/мл. Опухоль без КНЧ 

несколько хуже поглощает излучение, чем окружающая ее здоровая ткань. Внедрение 

КНЧ в область опухоли значительно усиливает поглощение в ней, что приводит к тому, 

что в опухоли возникают области, плотность поглощенной энергии в которых намного 

превышает плотность поглощенной энергии в здоровой ткани (рисунки 1б – 1д); с ростом 

концентрации КНЧ увеличивается контраст между плотностями поглощенной энергии в 

различных областях опухоли.  

В разделе 2.3 описан расчет объемных распределений температур в опухоли с КНЧ 

и без них с учетом рассчитанных в предыдущем разделе распределений плотности погло-

щенной мощности и представлены результаты расчета, а также проведено сравнение с 

модельным лабораторным экспериментом. Распределение температур получено путем 

решения биотеплового уравнения [10] методом конечных элементов в пакете программ 

COMSOL: 
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𝜌𝐶௣

∂𝑇

∂𝑡
− 𝛻 · (𝑘𝛻𝑇)  =  𝜌крСкр𝜔кр൫𝑇кр − 𝑇൯ +  𝑄мет + 𝑄внеш ,                      (1) 

где ρ – плотность биоткани, Сp – теплоемкость биоткани при постоянном давлении, k –

коэффициент теплопроводности биоткани, ρкр, Cкр, Tкр, ωкр – плотность, теплоемкость, 

температура и коэффициент перфузии крови (перенос крови через капилляры и внекле-

точные пространства в живой ткани соответственно, Qмет – скорость генерации метабо-

лического тепла в единице объема, 𝑄внеш – внешний источник тепла, в нашем случае 

энергия, поглощенная биотканью в результате ее облучения лазером.  

В рамках предварительных расчетов было решено нестационарное биотепловое 

уравнение для двухслойной биоткани с использованием прямоугольной расчетной сетки 

и определено характерное время, за которое в биоткани устанавливается стационарный 

режим нагрева, составившее 600 с. Для биоткани, изображенной на рисунке 1а, решалось 

стационарное биотепловое уравнение с использованием тетраэдральной расчетной сетки 

для различных интенсивностей облучения, размеров пучков и концентраций частиц. На 

рисунке 2 показаны продольные и поперечные профили распределений температуры для 

радиуса пучка r = 2.5 мм, равного поперечному размеру опухоли, и мощности 110 мВт 
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Рисунок 2. Распределение температур в биоткани с КНЧ, внедренными в опухоль 

при указанных массовых концентрациях в результате ее облучения лазерным пучком 

радиуса 2.5 мм и мощностью 110 мВт: (а) профиль температуры на оси пучка T(x=0, 

y=0, z); (б) Поперечные температурные зависимости на глубине z = 1 мм, соответ-

ствующей центру  опухоли. Красной горизонтальной линией обозначена пороговая 

температура гипертермии; серыми вертикальными линиями обозначены границы 

опухоли  
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(соответствующая интенсивность I = 560 мВт/см2) в биоткани без и с КНЧ. Данная ком-

бинация параметров r и I обеспечивает прогрев всего объема опухоли до температур 

выше температуры 42С, при которой происходит разрушение опухоли, при наличии 

КНЧ с концентрациями выше 5 мг/мл. Перегрев здоровых тканей, находящихся под опу-

холью, не превышает 2 градусов и быстро спадает с глубиной, в то время как в попереч-

ном направлении перегрев здоровой ткани пренебрежимо мал. Таким образом, прове-

денное нами численное моделирование показывает перспективность использования 

КНЧ для фотогипертермии подкожных опухолей. 

Дополнительно проведено сравнение распределения температур в опухоли, дости-

гаемого при использовании однородного распределения интенсивности в сечении лазер-

ного пучка с распределением температур, устанавливающимся при использовании пучка 

с гауссовым распределением интенсивности. Показано, что в последнем случае при оди-

наковых температурах в середине опухоли температура на ее краях недостаточна для 

реализации условий гипертермии.  

Глава 3 посвящена демонстрации роли теплового механизма в процессе лазерной 

фрагментации кремниевых микрочастиц (КМЧ) в водных суспензиях путем их облуче-

ния пикосекундными импульсами. Показано, что в результате поглощения энергии ла-

зерного излучения с различными длинами волн в суспензии КМЧ достижимы как темпе-

ратура плавления, так и температура испарения кремния. Показано, что наличие погло-

щения излучения суспензией приводит к формированию двух центров плавления: при 

низких концентрациях микрочастиц центр находится в области фокуса излучения, а при 

высоких – в приповерхностном слое суспензии.  

В разделе 3.1 приведено описание модели расчетов. Численная модель сходна с мо-

делью расчета распределений температур в нагреваемых лазером биотканях с внедрен-

ными в них наночастицами, описанной в предыдущем главе.  

В разделе 3.2 описан расчет и приведены значения оптических параметров суспензий 

с различными концентрациями частиц в рамках теории Ми с учетом взятых из литературы 

температурных зависимостей показателей преломления и поглощения кремниевых ча-

стиц. В расчетах размер КМЧ был принят равным 5 мкм, что согласуется с данными элек-

тронной микроскопии КМЧ.  

В разделе 3.3 описана методика расчета локальных энтальпий и температур в сус-

пензиях с заданной объемной долей микрочастиц. Представлен способ расчетов лазерно-

индуцированных фазовых переходов в суспензии. На рисунке 3 показаны профили темпе-

ратуры T(0, 0, z) на оси пучка для всех рассматриваемых концентраций КМЧ в суспензиях. 
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Для длины волны 532 нм при всех концентрациях область расплава вытянута вдоль оси 

пучка, а максимальная глубина, на которой происходит плавление кремния, естествен-

ным образом уменьшается с массовой концентрацией КНЧ в результате увеличения экс-

тинкции в суспензии (рисунок 3а). Для длины волны 1064 нм возможны два варианта 

локализации области плавления кремния в зависимости от массовой концентрации КМЧ: 

в области перетяжки лазерного пучка (Сm = 0.5 – 5 мг/мл) и при большей концентрации 

КМЧ - в приповерхностной области суспензии (рисунок 3б). Для длины волны 532 нм 

смещение области эффективного плавления также имеет место, но гораздо менее за-

метно из-за большого поглощения кремнием на этой длине волны: при Сm = 5 мг/мл име-

ется область на глубине между 3 и 4 мм, которая не достигает Тпл (см. рисунок 3а , зеленая 

сплошная линия). Для обеих длин волн возможно достичь температуры испарения крем-

ния Tисп при Сm менее 7 мг/мл, а объем суспензии, содержащей испаряющийся кремний, 

существенно больше для длины волны 532 нм за счет большего поглощения кремния. 

На рисунке 4 представлены зависимости масс расплава и испаренного кремния от 

концентрации исходных микрочастиц. Так как коэффициент поглощения кремния на 

длине волны 532 нм больше, чем на длине волны 1064 нм, а буферная жидкость не погло-

щает энергию лазерного импульса, то масса расплавленного кремния растет с увеличе-

нием массовой концентрации КМЧ в результате увеличения массы кремния в вокселях 

(рисунок 4, зеленые закрашенные квадраты). Именно наличие поглощения излучения бу-

ферной жидкостью при длине волны облучения 1064 нм приводит к более низким темпе-

ратурам в суспензии и более низким значения массы расплавленного кремния, чем при 
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Рисунок 3. Профили температуры на оси лазерного пучка для различных концентраций 

КМЧ при облучении с длинами волн 532 нм (а) и 1064 нм (б).  
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рассмотрении лазерного импульса с длиной волны 532 нм. Минимум массы расплава при 

концентрации исходных КМЧ 5 мг/мл (см. рисунок 4, красные закрашенные кружки) вы-

зван конкуренцией между областями эффективного нагрева в области фокуса лазерного 

пучка и в приповерхностной 

области суспензии в результате 

многократного рассеяния света. 

Быстрый рост количества рас-

плавленного кремния при кон-

центрациях 7 и 12 мг/мл (рису-

нок 4, красные закрашенные 

кружки) связан с увеличением 

массы кремния в единице объ-

ема суспензии, которая при 

указанных концентрациях 

КМЧ поглощает свет гораздо 

эффективнее, чем при меньших 

массовых концентрациях при 

той же длине волны воздей-

ствующего излучения. Что ка-

сается величины массы испа-

ренного кремния, то при 532 нм 

она уменьшается с концентрацией КМЧ и при высоких значениях концентрации КМЧ ме-

няется незначительно (рисунок 4, зеленые пустые квадраты). Для длины волны 1064 нм 

испарение кремния происходит только при массовых концентрациях 0.5 и 1.8 мг/мл (ри-

сунок 4, красные пустые кружки), при сохранении фокусировки лазерного пучка и доста-

точно высокой плотности энергии в объеме суспензии. 

Таким образом, в рассмотренном диапазоне концентраций кремниевых микроча-

стиц, 0.5-12 мг/мл, были оценены оптимальные концентрации микрочастиц в суспензиях 

с точки зрения минимального расхода субстрата для лазерной фрагментации, обеспечи-

вающего достаточную эффективностью плавления. Для длины волны 532 нм оптималь-

ной является концентрация 5 мг/мл, так как при дальнейшем увеличении концентрации 

исходных микрочастиц в суспензии масса расплава практически не меняется ввиду ком-

пенсирующих друг друга эффектов уменьшения области расплава и роста массы исход-

ного кремния в единице объема. Выход расплава при заданной частоте импульсов в 10 Гц 
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Рисунок 4. Зависимости массы расплавленного крем-

ния (закрашенные фигуры) и массы испаренного 

кремния (пустые фигуры) в суспензии в области рас-

плава после облучения суспензии КМЧ одиночным 

лазерным импульсом с энергией 16 мДж от концентра-

ции КМЧ: длина волны 532 нм (зеленые кривые) и 

1064 нм (красные кривые). 
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для этой длины волны составляет 0.15 г расплава в час (см. рисунок 4). Для длины волны 

1064 нм, где имеет место поглощение буферной жидкостью – водой, оптимальной явля-

ется концентрация 12 мг/мл, обеспечивающая максимальный выход расплава. Анализ рас-

пределений наночастиц по размерам, полученных путем пикосекундной лазерной фраг-

ментации кремниевых микрочастиц в водных суспензиях при соответствующих проведен-

ному моделированию параметрах показал, что при концентрации микрочастиц в суспен-

зии 5 мг/мл, соответствующей минимуму величины расплава кремния в расчётах, наблю-

дается максимальная дисперсия частиц по размерам, что косвенно указывает на важность 

теплового механизма в формировании наночастиц в процессе лазерной фрагментации све-

торассеивающей мишени. 

В главе 4 рассмотрено влияние упругого рассеяния света в суспензиях субмикрон-

ных и микронных частиц на время пребывания света в них и на усиление сигнала спонтан-

ного комбинационного рассеяния света (КРС). 

В разделе 4.1 описана техника приготовления серий суспензий порошков с части-

цами рутила TiO2 и фосфида галлия GaP субмикронного размера в диметилсульфоксиде – 

жидкости, активной в комбинационном рассеянии, и приведены оптические свойства ча-

стиц. 

В разделе 4.2 описана реализация стохастического метода моделирования Монте-

Карло распространения света в суспензиях микропорошков, активных в комбинационном 

рассеянии, в рамках модели независимых рассеивателей. Приведен способ расчета кине-

тики мощности обратнорассеянного суспензией излучения. 

В разделе 4.3 представлены результаты измерений временных характеристик из-

лучения, рассеянного назад суспензиями частиц диоксида титана (рисунок 5) и фос-

фида галлия в ДМСО. Описана методика проведения измерений методом оптического 

гетеродинирования и обработки экспериментальных данных. Динамика сигнала диф-

фузного отражения суспензии была найдена путем измерения кросс-корреляционной 

функции исходного лазерного импульса и сигнала диффузного отражения суспензии, с 

последующем выделением из нее мощности сигнала на доплеровской частоте, опреде-

ляемой скоростью движения зеркала (см. врезку на рис. 5б). Рассчитано среднее время 

пребывания фотонов в плотных суспензиях с объемными долями частиц более 0.001. 

Моделирование показало, что рост концентрации рассеивателей приводит, с одной сто-

роны, к падению времени блуждания фотона в суспензии и, с другой стороны, росту 

мощности обратнорассеянного сигнала за счет увеличения числа фотонов, рассеянных 

назад. Динамику обратнорассеянного сигнала можно разделить на три области (рис. 5з): 
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Рисунок 5. а) Автокорреляционная функция лазерного импульса; на врезке: участок 

кросс-корреляционной функции в увеличенном масштабе, показывающий осцилляции 

сигнала на несущей частоте; б) мощность регистрируемой автокорреляционной функции 

на несущей частоте в зависимости от времени задержки и рассчитанная мощность авто-

корреляционной функции для 𝑃଴(𝑡) = sechଶ(𝑡/𝜏଴), на врезке: схема экспериментальный 

установки: КЗ – колеблющееся зеркало, СД – светоделитель; (в, д, ж) кросс-корреляци-

онные функции для суспензий частиц рутила в ДМСО для различных объемных долей 

микропорошка (0.006, 0.013, 0.101 соответственно); (г, е, з) зависимости мощности 

кросс-корреляционной функции на частоте колебаний зеркала от времени задержки при 

различных объемных долях микропорошка рутила в ДМСО (оранжевые линии). Штрих-

пунктирными линиями показаны результаты расчета динамики отраженного сигнала с 

помощью метода Монте-Карло. Показаны области однократного (1), малократного (2) и 

многократного рассеяния (3) (з) и аппроксимации результатов моделирования в областях 

(2) и (3) зависимостями t-3/2 и exp(-t/τD). 
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(1) однократное обратное рассеяние лазерного импульса, (2) затухание, вызванное рас-

сеянием низких порядков, которое может быть описано степенным законом t-3/2, и (3) 

экспоненциальное затухание exp(-t/τD), вызываемое многократным рассеянием в суспен-

зии [11].  Для всех суспензий, в которых имеет место диффузионное распространение 

света, экспериментально найденное время экспоненциального затухания τD составляет 

около 1 пс или выше. Для суспензий рутила с Φ > 0.004 постоянные τD экспоненциаль-

ного затухания (3), найденные при моделировании и в экспериментах, находятся в хоро-

шем количественном согласии с данными эксперимента (рис. 5 б,г,е,з). 

В разделе 4.4 представлены результаты численных расчетов эффективности ком-

бинационного рассеяния света и длины пути фотонов в суспензиях с различными объем-

ными долями частиц в приближении независимых рассеивателей. Рассчитанная зависи-

мость эффективности КРС, регистрируемого в направлении обратного рассеяния, пока-

зана на рисунке 6. Как можно видеть, эффективность обратнорассеянного КРС немоно-

тонно зависит как от диаметра частиц, так и от их объемной доли, возрастая и затем 

уменьшаясь с ростом указанных величин. Максимальный сигнал КРС в суспензии ча-

стиц рутила диаметром 0.5 мкм в 7.5 раз превышает сигнал КРС для чистого ДМСО. 

Следует отметить универсальный характер полученной зависимости, которая для иных 

непоглощающих материалов рассеивателей лишь претерпит масштабирование по осям – 

смещение положения максимума увеличения сигнала КРС, при этом его величина прак-

тически не изменится. 

В разделе 4.5 представлены результаты измерений спектров КРС суспензий с раз-

личными объемными долями рассеивателей. Приведены описания экспериментальных 

установок. Также представлены рассчитанные методом Монте-Карло карты траекторий 

фотонов в суспензиях рутила (рисунок 7). Показан рост объемной плотности мощности 

в приповерхностной области суспензий для объемных долей частиц более 0.01 в 2 раза и 

более по сравнению с таковой в среде, практически не содержащей рассеивателей (ри-

сунки 7 а,г). На основе полученных экспериментальных данных построены зависимости 

эффективности КРС на различных фононных модах ДМСО от объемной доли рассеива-

телей и проведено сравнение со соответствующими данными, полученными при моде-

лировании (рисунок 8). Для всех рассмотренных линий КРС и всех длин волн возбужде-

ния зависимости являются немонотонными. Это связано с тем, что в эксперименте сбор 

обратнорассеянного сигнала КРС был ограничен телесным углом и площадкой, опреде-

ляемыми числовой апертурой собирающей линзы. Соответствующее эксперименту чис-

ленное моделирование было выполнено для радиуса перетяжки 17 мкм и числовой 
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апертуры собирающей линзы, равной 0.78. 

10-5 10-4 10-3 10-2 10-1
20

50

100

200

500

1000

2000

5000

Д
иа

м
ет

р 
ча

ст
иц

 р
ут

ил
а,

 н
м

 Объемная доля частиц рутила

1

2

3

4

5

6

7

8

Н
ор

м
ир

ов
ан

ны
й 

об
ра

тн
ор

ас
се

ян
ны

й 
си

гн
ал

 К
РС

 
Рисунок 6. Зависимость числа фотонов, претерпевших комбинационное рассеяние в сус-

пензии рутила в ДМСО в геометрии «на отражение» от диаметра упруго рассеивающих 

частиц и их объемной доли, полученная при моделировании для возбуждения на длине 

волны 1064 нм. Рассчитанное для суспензий число фотонов КРС нормировано на соот-

ветствующее значение для чистого ДМСО.  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Рисунок 7. Рассчитанные сечения объемного распределения плотности мощности излу-

чения с длиной волны 1064 нм в суспензиях рутила в ДМСО при различных объемных 

долях порошка: а) 0.0002; б) 0.003; в) 0.0065; г) 0.012. Штрих-пунктирными белыми ли-

ниями показана ширина сфокусированного на поверхность суспензии лазерного пучка 

по уровню 1/e по интенсивности 
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Рисунок 8. Экспериментально измеренные зависимости величины сигнала КРС в ДМСО  

в суспензиях от объемной доли микрочастиц рутила диаметром 0.5 мкм при непрерыв-

ном возбуждении излучением с длиной волны 1064 нм и мощностью 250 мВт, нормиро-

ванные на мощность сигнала КРС в чистом ДМСО при соответствующих значениях 

стоксового сдвига, и их сравнение с результатами расчетов распространения излучения 

в суспензиях при разных условиях сбора излучения.  

В заключении диссертации приводятся результаты и выводы. 
 
Основные результаты и выводы 
В рамках настоящей работы экспериментально и с помощью численного модели-

рования исследовано влияние упругого рассеяния света на эффективность комбинаци-

онного рассеяния света и поглощения. Получены следующие основные результаты: 

1.  Показано, что присутствие в биоткани кремниевых наночастиц, полученных абля-

цией таких структур как пористый кремний и кремниевые нанонити, приводит к 

росту поглощения излучения с длиной волны 633 нм вблизи нижней границы диа-

гностического окна прозрачности в слое толщиной до 2 мм. За счет этого макси-

мальный нагрев опухоли с КНЧ при ее освещении непрерывным лазерным излуче-

нием возрастает на 0.2 – 4 С̊ по сравнению с опухолью без КНЧ в зависимости как 

от длины волны и интенсивности лазерного излучения, так и типов мишеней, 
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используемых при производстве частиц. Численное моделирование показало, что 

температуры, при которых реализуется гипертермия (≈ 42°C), могут быть достиг-

нуты во всем объеме опухоли при использовании непрерывного лазерного излуче-

ния с интенсивностями намного ниже порога теплового разрушения биоткани, при 

этом без наночастиц при тех же условиях облучения полный нагрев рассматривае-

мой опухоли невозможен без существенного перегрева здоровой ткани.  

2.  Выполненное численное моделирование процесса облучения водных суспензий 

кремниевых микрочастиц с размерами микрочастиц 1 – 5 мкм и для концентраций 

микрочастиц 0.5 – 12 мг/мл одиночными пикосекундными лазерными импульсами 

с длинами волн 532 и 1064 нм, фокусируемыми в суспензию, показало, что дости-

гаются температуры фазовых переходов плавления и испарения. Продемонстриро-

вано наличие двух областей фрагментации микрочастиц: в фокусе лазерного пучка 

при малой концентрации микрочастиц и в приповерхностной области суспензии 

при большой концентрации микрочастиц. Для случая воздействия излучением с 

длиной волны 1064 нм конкуренция между двумя вышеуказанными областями при-

водит к появлению минимума в зависимости массы расплава от концентрации ис-

ходных микрочастиц.  В отсутствие поглощения буферной жидкостью зависимость 

массы расплава от концентрации микрочастиц является монотонно возрастающей 

и стремится к насыщению. Полученные результаты свидетельствуют о необходи-

мости учета теплового механизма при численном моделировании лазерной фраг-

ментации суспензий кремниевых микрочастиц. 

3.  Эксперименты по измерению времени жизни фотонов в суспензиях частиц рутила 

диаметром 0.5 мкм и фосфида галлия диаметром 3 мкм в ДМСО, выполненные ме-

тодом оптического гетеродинирования, и моделирование методом Монте-Карло 

распространения света в них показывают, что введение светорассеивающих частиц 

в ДМСО - исследуемую буферную среду приводит к заметной (до 1 пс) задержке 

света в суспензиях, при этом для объемных долей частиц выше 0.001 время жизни 

фотонов в суспензиях падает с ростом объемной доли рассеивателей по причине 

увеличения коэффициента диффузного отражения, вызванного интенсивным мно-

гократным рассеянием света в таких суспензиях. Измеренные кинетики диффуз-

ного отражения суспензий находятся в хорошем согласии с результатами расчетов. 

4.  В результате проведенных экспериментов и численного моделирования, резуль-

таты которых находятся в хорошем согласии, установлено влияние упругого рас-

сеяния света на эффективность комбинационного рассеяния в суспензиях частиц 
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рутила и GaP в ДМСО. Для обоих типов используемых рассеивателей моделирова-

ние методом Монте-Карло предсказывает немонотонную зависимость сигнала об-

ратнорассеянного комбинационного рассеяния от объемной доли рассеивателя в 

результате одновременного увеличения общего отражения и уменьшения времени 

пребывания фотона с увеличением объемной доли рассеивателей. Максимально 

возможный рост вышедшего назад сигнала КРС в условиях многократного рассея-

ния света составляет до 7.5 раз по сравнению со случаем отсутствия рассеивателей 

в растворителе. Как эксперимент, так и численное моделирование показали, что 

использование линзы для сбора излучения КРС приводит к уменьшению роста ве-

личины сигнала обратнорассеянного КРС в ДМСО, при этом объемная доля частиц, 

при которой реализуется данный максимум, сдвигается в область бóльших концен-

траций рассеивателей. Для частиц рутила диаметром 0.5 мкм и длины волны 1064 

нм рассчитанная величина полного обратнорассеянного сигнала КРС при объемной 

доле частиц 0.001 достигает 6-кратного увеличения по сравнению с сигналом КРС 

для ДМСО без рассеивателей, в то время как максимальный рост величины зареги-

стрированного обратнорассеянного сигнала КРС с помощью линзы с числовой 

апертурой 0.78 составил 3.5 раза относительно ДМСО без рассеивателей. Резуль-

таты эксперимента по измерению эффективности КРС находятся в хорошем согла-

сии с результатами моделирования. Вместе с тем наличие слабого поглощения 

света в частицах GaP препятствует значительному усилению сигнала комбинаци-

онного рассеяния света в их суспензиях, несмотря на присущее им сильное рассея-

ние света. 
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