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Список обозначений 

𝜇௔ – коэффициент поглощения 

𝜇௦ - коэффициент рассеяния 

lt – транспортная длина свободного пробега 

𝜌௙- радиус перетяжки лазерного пучка 

КНЧ – кремниевые наночастицы 

КРС – комбинационное рассеяние света 

МК – метод Монте-Карло 

ФТТ – фототермическая терапия 

НЧ – наночастицы 

КМЧ – кремниевые микрочастицы 

УПИ – уравнение переноса излучения 

БКК – базально-клеточная карцинома 

ВКР – вынужденное комбинационное рассеяние света 

СЛ – стохастический лазер  

КРС – СЛ - стохастический лазер, в котором усиление реализуется на частоте стоксовых пере-

ходов  

вКНЧ и эКНЧ - кремниевые наночастицы, сформированные методом пикосекундной лазерной 

абляции ансамблей кремниевых нанонитей в воде (вКНЧ) и этаноле (эКНЧ) 

КНН - массивы кремниевых нанонитей  

ДМСО – диметилсульфоксид 
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ВВЕДЕНИЕ 

Актуальность работы 

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

щего через нее излучения, разрушает его временную и пространственную когерентность. Вместе 

с тем наличие в среде объектов, на которых свет испытывает упругое рассеяние, может увеличить 

время пребывания излучения в ней. Многократное рассеяние света в результате как случайного 

блуждания фотонов, так и взаимодействия когерентных рассеянных волн может приводить к ро-

сту локальной плотности мощности излучения в объеме среды. Как было показано, при опреде-

ленном сочетании размеров рассеивающих частиц, длины волны облучения и соотношения пока-

зателей преломления частиц и среды многократное упругое рассеяние света приводит к концен-

трации излучения внутри среды путем возвращения в нее фотонов и конструктивной интерфе-

ренции рассеянных волн друг с другом При больших интенсивностях облучения сильнорассеи-

вающей среды заметно возрастает эффективность вынужденных оптических процессов. При до-

статочно большой интенсивности возбуждения, превосходящем некоторое пороговое значение, 

усиление мощности излучения в рассеивающей среде в результате роста локальной плотности 

мощности превысит потери в ней, и станет возможной лазерная генерация. Подобные системы – 

так называемые лазеры на случайно-неоднородной среде – активно изучаются, начиная с пионер-

ских работ В. С. Летохова и по настоящее время, в частности в связи с новыми возможностями 

диагностики и генерации излучения, которые они открывают.  

Однако и при допороговой величине возбуждения в рассеивающей среде можно ожидать 

усиления эффективности спонтанных оптических процессов, таких как поглощение, люминес-

ценция и комбинационное рассеяние света, в результате роста локальной плотности мощности. 

Эффект повышения локальной плотности мощности в сильнорассеивающих средах может быть 

применен для развития оптических методов биомедицины, включающих как неинвазивную диа-

гностику, так и терапевтическое воздействие на биоткань. Представляется перспективным ис-

пользовать для этих целей кремниевые наночастицы, обладающие свойствами биосовместимости 

и биодеградируемости. В частности, следует изучить возможность использования наночастиц 

кремния для фотогипертермии подкожных опухолей. Необходимая для биомедицинских приме-

нений химическая чистота наночастиц может быть обеспечена путем их формирования методами 

лазерной абляции. Такие наночастицы могут быть сформированы, в том числе, в результате ла-

зерной фрагментации суспензии кремниевых микрочастиц, Детальное описание особенностей 

этого процесса и ожидаемый выход наночастиц требуют учета поглощения света в сильно рассе-

ивающей среде. За счет усиления плотности мощности излучения в условиях упругого рассеяния 

света возможно ожидать роста информативности ряда оптических методов исследования неодно-

родных сред, например комбинационного рассеяния света. Все указанные выше задачи требуют 
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детального учета процесса упругого рассеяния света в случайно-неоднородной среде, что позво-

лит определить оптимальные условия для достижения поставленных целей. Таким образом, тема 

настоящего исследования является весьма актуальной.  

 

Цель и задачи 

Цель диссертационной работы заключается в определении условий, при которых стано-

вится возможен рост эффективности процессов поглощения и комбинационного рассеяния 

света в средах с контролируемой долей упруго рассеивающих свет неоднородностей за счет 

многократного рассеяния света в них. 

В рамках поставленной цели были сформулированы следующие задачи исследования: 

1.  Провести численное моделирование процесса фотогипертермии подкожной опухоли с 

внедренными в нее кремниевыми наночастицами, выполняющих роль рассеивающих и 

поглощающих центров. Определить условия, при которых достигается избирательность 

лазерного нагрева опухоли биоткани при внедрении наночастиц в нее и определить вели-

чину соответствующего роста температур в области опухоли, содержащую кремниевые 

наночастицы, при интенсивностях облучения биоткани ниже порога теплового разруше-

ния. 

2.  Провести численное моделирование процесса нагрева суспензии кремниевых микроча-

стиц при распространении в ней одиночного пикосекундного лазерного импульса. Сде-

лать вывод о роли фазовых переходов плавления и испарения в этих микрочастицах в про-

цессе их фрагментации. 

3.  Экспериментально и с помощью численного моделирования определить время нахожде-

ния света в суспензиях микронных и субмикронных частиц в зависимости от их концен-

трации. Выявить влияние упругого рассеяния света в суспензии на эффективность комби-

национного рассеяния света.  

 

Объект и предмет исследования 

Объектом исследования являются процессы распространения, поглощения и комбинаци-

онного рассеяния света (КРС) в таких случайно-неоднородных средах, как модельные биот-

кани, содержащие подкожную опухоль с введенными в нее наночастицами кремния, и суспен-

зии микронных и субмикронных частиц рутила, фосфида галлия и кремния. Предметом иссле-

дования является изменение эффективности поглощения и комбинационного рассеяния света, 

управляемое упругим рассеянием света в неоднородной среде.  
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Методология исследования 

Распределение температур в рассеивающей среде, представляющей собой биоткань с 

внедренными в нее наночастицами, рассчитывалось путем численного решения уравнения теп-

лопроводности в коммерческом программном обеспечении COMSOL Multiphysics методом ко-

нечных элементов для биоткани с объемно распределенным источником тепла, предварительно 

рассчитанным методом Монте-Карло. Эволюция лазерного нагрева суспензии микрочастиц 

одиночным пикосекундным импульсом с учетом термозависимости оптических свойств среды 

была проведена методом Монте-Карло, сопряженным с локальным применением уравнения 

теплового баланса. Для исследования влияния упругого рассеяния света на неоднородностях 

мутных сред на эффективность поглощения и комбинационного рассеяния света были приме-

нены как численные, так и экспериментальные методы. В качестве объектов данного исследо-

вания были использованы суспензии частиц рутила диаметром 0.5 мкм и частиц фосфида галлия 

со средним диаметром 3 мкм в диметилсульфоксиде (ДМСО). Временные характеристики об-

ратнорассеянного суспензией излучения исследовались методом оптического гетеродинирова-

ния с использованием фемтосекундных импульсов, генерируемых лазером на кристалле хром-

форстерита. Для расчета локальной плотности мощности излучения в мутной среде, распреде-

ления поглощенной средой мощности, её пропускания, отражения, поглощения, эффективности 

комбинационного рассеяния света в мутной среде, временных характеристик обратнорассеян-

ного излучения применялся стохастический метод Монте-Карло моделирования распростране-

ния света в сильнорассеивающих средах. Эффективность комбинационного рассеяния света в 

сериях суспензий частиц микронного и субмикронного размера исследовалась методом спек-

троскопии комбинационного рассеяния света в геометрии «на отражение».  

 

Научная новизна 

1.  Показана перспективность использования кремниевых наночастиц, полученных методом 

пикосекундной лазерной абляции мезопористого кремния и массивов низколегированных 

кремниевых нанонитей в воде и этаноле в качестве агентов для гипертермии подкожных 

опухолей. Сделан вывод о размерах опухолей, которые целесообразно подвергать фото-

термической терапии. 

2.  Показано, что поглощение энергии одиночных пикосекундных лазерных импульсов сус-

пензиями микрочастиц кремния приводит к достижению температур фазовых переходов 

плавления и испарения в суспензиях, что указывает на необходимость учета теплового 

механизма при описании лазерной фрагментации кремниевых микрочастиц в жидкостях. 

Многократное упругое рассеяние света приводит к смещению области фрагментации к 
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поверхности суспензии с ростом концентрации микрочастиц, что, в свою очередь, опре-

деляет выход наночастиц в данном методе. 

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

ного размера и сопряженная с ней эффективность комбинационного рассеяния света для 

различных размеров рассеивателей и их объемной доли. 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 результаты по 

влиянию упругого рассеяния света на эффективность поглощения и комбинационного рассея-

ния 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 нано-

частиц, а также разработки методов увеличения сигнала КРС, которые найдут свое применение 

для детектирования различных веществ. 

 

Положения, выносимые на защиту 

1.  В результате численного моделирования процесса фотогипертермии подкожной опухоли 

показано, что облучение биоткани, содержащей подкожную опухоль толщиной до 2 мм, 

непрерывным излучением с длиной волны 633 нм и интенсивностью 560 мВт/см2, в усло-

виях введенных в область опухоли кремниевых наночастиц с размерами менее 100 нм в 

концентрации не менее 5 мг/мл, позволяет достичь температур выше 42оС в биоткани, при 

этом нагрев ограничен областью опухоли, что не достигается в отсутствие наночастиц. 

2.  Выполненное численное моделирование процесса облучения кремниевых микрочастиц 

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 темпера-

туры фазовых переходов плавления и испарения. Продемонстрировано наличие двух об-

ластей фрагментации микрочастиц: в фокусе лазерного пучка при малой концентрации 

микрочастиц и в приповерхностной области суспензии при большой концентрации мик-

рочастиц. для случая фрагментации излучением с длиной волны 1064 нм зависимость 

массы расплава кремния от концентрации исходных микрочастиц является немонотонной, 

с минимумом при концентрации частиц 5 мг/мл. 
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3.  Эксперименты по измерению времени жизни фотонов в суспензиях частиц рутила диамет-

ром 0.5 мкм и фосфида галлия диаметром 3 мкм в ДМСО, выполненные методом оптиче-

ского 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 рассеива-

телей время жизни фотонов в суспензиях падает.  

4.  Анализ условий увеличения роста выхода назад сигнала комбинационного рассеяния 

света в суспензии, выполненный с помощью численного моделирования, показал, что дан-

ная величина немонотонно зависит от объемной доли рассеивающих частиц и их диа-

метра; максимально возможный рост вышедшего назад сигнала КРС в условиях много-

кратного рассеяния света составляет до 7.5 раз по сравнению со случаем отсутствия рас-

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

что использование линзы для сбора излучения КРС приводит к уменьшению роста вели-

чины сигнала обратнорассеянного КРС в ДМСО, при этом максимум сигнала КРС дости-

гается при большей объемной доле рассеивателей. 

 

Обоснованность и достоверность результатов работы 

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

нии и подтверждались повторяемостью экспериментальных данных, а также согласованностью 

экспериментальных данных с результатами соответствующего чис-ленного моделирования. До-

стоверность и обоснованность результатов определяется также сопоставлением некоторых дан-

ных экспериментов и численного моделирования с результатами работ других авторов, выпол-

ненных на схожих образцах.  

 

Апробация результатов работы 

Основные результаты диссертационной работы неоднократно докладывались на специа-

лизированных международных и всероссийских конференциях: OSA Biophotonics Congress: Op-

tics 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 La-

ser Optics, (Санкт-Петербург, Россия, 2022), Международный симпозиум «Нанофизика и Нано-

электроника» (Нижний Новгород, Россия, 2021), Международная конференция по фотонике и 

информационной оптике (Москва, Россия, 2019), Международная школа молодых ученых "Не-

линейная фотоника" (Новосибирск, Россия, 2021), Российская конференция и школа молодых 
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ученых по актуальным проблемам спектроскопии комбинационного рассеяния света «Комби-

национное рассеяние – 95 лет исследований» (Новосибирск, Россия, 2023); Saratov Fall Meeting 

(Саратов, Россия, 2019, 2020), Ломоносовские чтения - 2023. Секция Физика, МГУ (Москва, 

Россия, 2023); 61-я всероссийская научная конференция МФТИ (Долгопрудный, Россия, 2018), 

XVI Всероссийская школа-семинар "Волновые явления в неоднородных средах" имени профес-

сора А.П. Сухорукова (Красновидово, Россия, 2018); Международная научная конференция 

студентов, аспирантов и молодых ученых "Ломоносов " (Москва, Россия, 2016, 2017, 2018); XIII 

Курчатовская молодежная научная школа, (Москва, Россия, 2015). 

Работа выполнена при частичной поддержке гранта РНФ № 19-12-00192. 

 

Публикации 

Основные результаты диссертации изложены в 8 печатных работах, в том числе 4 ста-

тьях в рецензируемых научных изданиях, удовлетворяющих Положению о присуждении уче-

ных степеней в МГУ имени М.В. Ломоносова, 1 статье в рецензируемом научном журнале из 

перечня ВАК РФ и 3 публикациях в сборниках трудов и тезисов конференций. Список работ 

автора приведен в конце диссертации перед списком литературы. 

 

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 исследования выполнены лично 

автором или при его определяющем участии. 

 

Структура и объем диссертации 

Диссертация состоит из введения, четырех глав, заключения и библиографии. Общий 

объем работы составляет 147 страниц, включающих 49 рисунков и 12 таблиц. Библиография 

включает 255 наименований на 20 страницах. 

 

Краткое содержание диссертации 

Во Введении обоснована актуальность исследуемой проблемы, приведен краткий обзор 

литературы, сформулированы цели работы и описано ее краткое содержание по главам. 

Глава 1 посвящена распространению света в сильнорассеивающих средах. Даны основные 

положения теории Ми, позволяющие рассчитать рассеивающие и поглощающие свойства оди-

ночной частицы. Приведено описание численного метода моделирования Монте-Карло, позво-

ляющего для заданной геометрии, концентрации рассеивающих частиц и оптических свойств 
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компонент мутной среды рассчитать оптический отклик мутной среды, в том числе и во вре-

менном разрешении. Рассмотрен корреляционный метод оптического гетеродинирования изме-

рения динамики фотонов в мутных средах и примеры его реализации для случайно-неоднород-

ных сред. Обсуждается аппроксимация измеренных данных решением диффузионного уравне-

ния. Обсуждаются свойства оптически неоднородных сред в условиях контролируемого упру-

гого рассеяния, возможность достижения в таких средах усиления сигналов второй гармоники 

и спонтанного комбинационного рассеяния. Обзорно освещены лазерная генерация в порошках 

и лазерная генерация на комбинационных частотах в сильнорассеивающих средах. Ставится 

вопрос о максимальном усилении при некогерентном механизме усиления в таких средах. При-

ведено обсуждение роли рассеяния в задачах биофотоники и применение данного эффекта для 

задач тераностики. Предложены кремниевые наночастицы в качестве агентов для фотогипер-

термии, обсуждаются их преимущества. Рассмотрена задача лазерного нагрева суспензии мик-

рочастиц пикосекундными лазерными импульсами с целью фрагментации исходных микроча-

стиц в наночастицы по тепловому механизму. 

В Главе 2 представлены результаты численного моделирования фотогипертермии под-

кожной опухоли с введенными в нее кремниевыми наночастицами с рассчитанными рассеива-

юшими и поглощающими свойствами. Наночастицы получены химически чистым методом аб-

ляции случайно-неоднородных кремниевых подложек в жидкостях. Показано, что введение на-

ночастиц в концентрациях, при которых они являются биосовместимыми, локализует нагрев в 

области опухоли. Для опухолей толщиной до нескольких миллиметров данный метод позволяет 

полностью прогреть объем злокачественной ткани выше пороговой температуры гипертермии 

при сохранении значительно низких относительно порога теплового разрушения биоткани зна-

чений интенсивности облучения. 

Глава 3 посвящена демонстрации важности теплового механизма в процессе лазерной 

фрагментации микрочастиц в водных суспензиях путем их облучения пикосекундными импуль-

сами. Показано, что при облучении импульсами лазерного излучения с различными длинами 

волн в суспензии кремниевых микрочастиц в отсутствии поглощения буферной жидкостью до-

стигаются как температура плавления, так и температура испарения. Зависимость массы рас-

плава и испаренного кремния от концентрации микропорошка стремится к насыщению, в то 

время как наличие поглощения средой приводит к формированию двух центров плавления – 

при низких концентрациях частиц центр находится в области фокуса излучения, а при высоких 

–в приповерхностном слое суспензии.  

В Главе 4 приведены результаты исследования динамики фотонов в суспензиях и теоре-

тические и экспериментальные результаты зависимости эффективности обратнорассеянного 

сигнала КРС в ДМСО по сравнению с таковым в чистом ДМСО для различных материалов, 
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размеров и концентраций рассеивателей. Впервые обнаружены пределы увеличения эффектив-

ности комбинационного рассеяния света в условиях упругого рассеяния света и показано, что 

условия сбора излучения влияют на рост сигнала КРС. Численно показано, что для рассеиваю-

щих частиц размером до 5 мкм рост величины обратнорассеянного сигнала КРС в суспензии 

ДМСО по сравнению с сигналом в чистом ДМСО составляет до 7.5 раз. Численно и экспери-

ментально показана немонотонность зависимости сигнала КРС от объемной доли рассеивате-

лей в суспензии при использовании собирающей линзы для сбора сигнала. Как эксперимент, 

так и численное моделирование показали, что использование линзы для сбора излучения КРС 

приводит к уменьшению роста величины сигнала обратнорассеянного КРС в ДМСО, при этом 

объемная доля частиц, при которой реализуется данный максимум, сдвигается в область бóль-

ших концентраций рассеивателей 

В Заключении сформулированы выводы диссертационной работы. 

  



13 
 

ГЛАВА 1. АНАЛИЗ СОВРЕМЕННОГО СОСТЯНИЯ ОПТИКИ СИЛЬНО-

РАССЕИВАЮЩИХ СРЕД 

§1.1 Рассеяние света и теория Ми 

Рассеяние электромагнитных волн любой системой вызвано ее оптической неоднородно-

стью либо на молекулярном уровне, либо на уровне скоплений, состоящих из многих моле-

кул.[1] Молекула – совокупность дискретных электрических зарядов, электронов и протонов. 

Электромагнитное поле приводит заряды в молекуле в колебательное движение, в результате 

которого они ускоряются и излучают электромагнитные волны во всех направлениях. Именно 

это вторичное излучение называют излучением, рассеянным препятствием. Также часть пада-

ющей электромагнитной энергии может быть преобразована, например в результате поглоще-

ния, в тепловую энергию. Таким образом, рассеяние – это результат возбуждения заряженных 

частиц внешним электромагнитным полем и их последующее переизлучение. 

Рассмотрим рассеяние света отдельной частицей. Приложенное колеблющееся поле наво-

дит дипольный момент на каждую малую область частицы. Эти диполи колеблются с частотой 

приложенного поля, и поэтому создают вторичное излучение во всех направлениях. Поскольку 

рассеянные диполями поля когерентны, полное рассеяное поле в данном направлении получа-

ется сложением рассеянных волн с учетом фазовых соотношений между ними. Эти фазовые 

соотношения, вообще говоря, зависят от направления рассеяния, поэтому можно ожидать, что 

рассеянное поле будет меняться с направлением рассеяния. Если частица мала по сравнению с 

длиной волны, то все вторичные волны находятся примерно в фазе. Для такой частицы интен-

сивность рассеяния плавно меняется с направлением рассеяния - пропорционально квадрату 

косинуса угла рассеяния. С увеличением размера частицы растут возможности для взаимного 

усиления или подавления рассеянных волн, откуда следует, что чем больше частица, тем 

больше пиков и провалов в индикатрисе рассеяния. Форма частицы также начинает иметь зна-

чение: изменяя форму, мы меняем фазовые соотношения, а следовательно, и индикатрису рас-

сеяния. Фазовые соотношения между рассеянными волнами зависят от геометрических факто-

ров: направления рассеяния, размера и формы, однако амплитуда и фаза наведенного диполь-

ного момента для данной частоты зависят от свойств вещества, из которого состоит частица. 

Теория рассеяния действует в рамках следующих трех ограничений [2]. Первое ограниче-

ние: явления, включающие в себя квантовые переходы, не рассматриваются – рассматривается 

рассеяние на частицах, при котором длина волны (частота) рассеянного света совпадает с дли-

ной волны рассеиваемого света. Второе ограничение - это независимость частиц: Рассеяние од-

ной частицей можно рассматривать безотносительно к присутствию других, систематическое 

соотношение между фазами рассеянных волн отсутствует. Это ограничение выполняется, когда 
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неоднородности, на которых свет рассеивается, достаточно далеки друг от друга (например, 

пылинки в воздухе). Взаимное расстояние между частицами должно хотя бы в несколько раз 

превышать размер самих частиц. Третье ограничение - это пренебрежение влиянием многократ-

ного рассеяния: на каждую частицу падает только исходная падающая волна и не падает волна, 

рассеянная другой частицей. 

Обратимся подробнее к рассеянию на частицах, размер которых соизмерим с длиной 

волны. Из-за различия фаз колебаний волны в разных точках частицы последнюю нужно пред-

ставить как совокупность осцилляторов, имеющих разные фазы колебаний.[3]  

Решение задачи рассеяния плоской электромагнитной волны на диэлектрическом или ме-

таллическом шаре описывает теория Ми. Центральными параметрами этой теории являются 

параметр дифракции, где a – радиус частицы, k – волновое число излучения во внешней среде 

и относительный показатель преломления m = n1/n0 – отношение показателя преломления ча-

стицы n1 (комплексный для поглощающих частиц) к показателю преломления внешней среды 

n0 (в непоглощающей среде это действительная величина).   

Вывод положений теории Ми, представленный в книге Борена и Хафмена [1], осуществ-

ляется с помощью подхода векторных гармоник. Это позволяет избежать прямого решения 

уравнений Максвелла для падающего и рассеянного электромагнитного излучения. Векторные 

гармоники – это векторные функции M и N:  

𝐌௢௘௠௡ =  𝛻 × (𝑟𝜓௢௘௠௡),  𝐍௢௘௠௡ =  
𝛻 × 𝐌௢௘௠௡

𝑘
 ,    

(1.1) 

где 𝜓௢௘௠௡  − скалярные функции, производящие функции для векторных гармоник:  

𝜓௘௠௡ = cos 𝑚𝜑𝑃௡
௠(𝑐𝑜𝑠 𝜃 ) 𝑧௡(𝑘𝑟),              𝜓௢௠௡ = sin 𝑚𝜑𝑃௡

௠(𝑐𝑜𝑠 𝜃 ) 𝑧௡(𝑘𝑟),     

где 𝑃௡
௠(𝑐𝑜𝑠 𝜃 ) – присоединенные полиномы Лежандра, 𝑧௡(𝑘𝑟) – любая из сферических функ-

ций Бесселя, индексы o и е означают четную и нечетную функцию. 

Функции M и N обладают всеми свойствами векторов электромагнитного поля: они удо-

влетворяют векторному волновому уравнению, их дивергенции равны нулю, ротор вектора M 

пропорционален N, a ротор N пропорционален M. Вид производящих функций находится при 

решении скалярного волнового уравнения в сферических координатах. Зная вид производящих 

скалярных функций, теперь возможно всякое решение уравнений поля, а именно падающую и 

рассеянную волны, разложить в бесконечный ряд по сферическим гармоникам Memn , Momn, Nemn, 

Nomn.  

Разложение электрического и магнитного векторов падающей волны по векторным гар-

моникам (1.1) имеет следующий вид: 

𝐄пад = 𝐸଴𝑒௜௞௥௖௢௦ ఏ 𝐞௫ = 𝐸଴ ෍ 𝑖௡  
2𝑛 + 1

𝑛(𝑛 + 1)
ቀ𝐌௢ଵ௡

(ଵ)
(𝑘, 𝑟)  −  𝑖𝐍௘ଵ௡

(ଵ)
(𝑘, 𝑟)ቁ

ஶ

௡ୀଵ

, 
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𝐇пад =
−𝑘

𝜔𝜇
𝐸଴ ෍ 𝑖௡  

2𝑛 + 1

𝑛(𝑛 + 1)
ቀ𝐌௘ଵ௡

(ଵ)
(𝑘, 𝑟) +  𝑖𝐍௢ଵ௡

(ଵ)
(𝑘, 𝑟)ቁ 

ஶ

௡ୀଵ

. 

Здесь верхний индекс (1) означает, что в радиальной части функций 𝜓௢௘௠௡ — сферические 

функции Бесселя. 

Затем накладываются граничные условия на границе с шаром и окружающей средой для 

связи коэффициентов падающего, внутреннего и рассеянного полей, условие ограниченности 

решения в начале координат, где находится частица, учитывается асимптотика рассеянного 

поля на бесконечности. 

Таким образом, разложение рассеянного поля выглядит следующим образом: 

𝐄расс =  ෍ 𝐸௡ቀ𝑖𝑎௡𝐍௘ଵ௡
(ଷ)

 −  𝑏௡𝐌௢ଵ௡
(ଷ)

ቁ

ஶ

௡ୀଵ

 , 

                           𝐇расс =
𝑘

𝜔𝜇
෍ 𝐸௡ቀ𝑖𝑏௡𝐍௢ଵ௡

(ଷ)
+  𝑎௡𝐌௘ଵ௡

(ଷ)
ቁ

ஶ

௡ୀଵ

,  

где верхний индекс (3) означает, что в радиальной части функций 𝜓௢௘௠௡ – сферические функ-

ции Ханкеля, и 𝐸௡ = 𝐸଴ 𝑖௡  
ଶ௡ାଵ

௡(௡ାଵ)
 . Коэффициенты рассеянного поля вычисляются через функ-

ции Бесселя и Ханкеля: 

𝑎௡ =  
𝜇 𝑚ଶ𝑗௡(𝑚𝑥)[𝑥 𝑗௡(𝑥)]ᇱ − 𝜇ଵ 𝑗௡(𝑥) [𝑚𝑥 𝑗௡(𝑚𝑥)]ᇱ 

𝜇 𝑚ଶ𝑗௡(𝑚𝑥)ቂ𝑥 ℎ௡
(ଵ)

(𝑥)ቃ
ᇱ

− 𝜇ଵℎ௡
(ଵ)

(𝑥) [𝑚𝑥 𝑗௡(𝑚𝑥)]ᇱ
 , 

(1.2а) 

𝑏௡ =  
𝜇ଵ 𝑗௡(𝑚𝑥)[𝑥 𝑗௡(𝑥)]ᇱ − 𝜇𝑗௡(𝑥) [𝑚𝑥 𝑗௡(𝑚𝑥)]ᇱ 

𝜇ଵ 𝑗௡(𝑚𝑥)ቂ𝑥 ℎ௡
(ଵ)

(𝑥)ቃ
ᇱ

−  𝜇ℎ௡
(ଵ)

(𝑥) [𝑚𝑥 𝑗௡(𝑚𝑥)]ᇱ
 , 

(1.2б) 

где x = 2πn0a/λ, μ, μ1 – магнитная проницаемость внешней среды и частицы соответственно. 

Таким образом, зная размер рассеивающей сферической частицы, длину волны падаю-

щего излучения и показатели преломления среды и внешней частицы, путем громоздких, но 

несложных вычислений, возможно найти полевые вектора рассеянного поля.  

В рамках теории Ми возможно рассчитать величины, характеризующие ослабление пада-

ющего на частицу излучения. Предположим, что рассеивающая частица или их скопление по-

мещены перед приемником электромагнитного излучения. На частицы падает пучок света, ось 

которого совпадает с осью приемника. Пусть U – мощность, регистрируемая таким приемни-

ком. В отсутствии частиц на пути пучка мощность, регистрируемая таким приемником, будет 

равна U0.. Так как U0 > U, то говорят, что наличие частиц привело к экстинкции падающего 

пучка. Если среда, в которую помещены частицы, является непоглощающей, то разность U0 – 

U определяется поглощением в частицах и рассеянием на них. Эта экстинкция зависит от 
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химического состава частиц, их размера, формы, ориентации, окружающей среды, числа ча-

стиц, а также от состояния поляризации и частоты падающего пучка. Выявим закономерности, 

справедливые для частиц всех типов. 

Рассмотрим экстинкцию, вызываемую отдельной произвольной частицей, погруженной в 

непоглощающую среду и освещаемую плоской волной. Окружим частицу воображаемой сфе-

рой радиусом r и поверхность сферы обозначим А. Определим вектор Пойтинга S -вектор элек-

тромагнитного поля, усредненный по времени и определенный во всех точках пространства, 

окружающего частицу. Применяя закон сохранения энергии электромагнитного поля [4], запи-

шем выражение для изменения во времени полной электромагнитной энергии ε в пространстве 

внутри сферы А: 

𝑤௔ =  𝑑𝜀
𝑑𝑡ൗ = − න  𝐒 𝑑𝐀

⬚

஺

. 

При этом  𝑤௔, есть величина положительная, так как энергия не создается внутри сферы, 

а поступает извне. Следовательно, энергия поглощается внутри сферы А. Так как среда, окру-

жающая частицу, непоглощаюшая, то  𝑤௔ является скоростью роста энергии внутри частицы - 

скоростью поглощения энергии частицей.  С другой стороны, вектор Пойтинга S можно запи-

сать в виде суммы трех слагаемых: 

𝑺 =  𝑺пад + 𝑺расс+ 𝑺экст, 

где 𝑺пад – вектор Пойтинга падаюшей волны, 𝑺расс – вектор Пойтинга рассеянного поля, а 𝑺экст 

можно интерпретировать как взаимодействие падающей волны с рассеянной. 

Учитывая направление вектора нормали поверхности dA, можно связать указанные ком-

поненты вектора S со соответствующими скоростями изменения энергий: 

𝑤пад  = − න  𝑺пад 𝑑𝐀

⬚

஺

,   𝑤расс  =  න  𝑺расс 𝑑𝐀

⬚

஺

, 𝑤экст = − න  𝑺экст 𝑑𝐀

⬚

஺

. 

Следовательно, можно записать, что  𝑤௔ =  𝑤пад −   𝑤расс + 𝑤экст. Видно, что   𝑤расс – это 

скорость, с которой рассеянная частицей энергия проходит через поверхность А. Так как для 

непоглощающей среды Sпад не зависит от координат, то 𝑤пад обращается в нуль. Следовательно, 

величина wэкст в точности равна сумме скоростей поглощения энергии частицей внутри сферы 

и рассеяния ей энергии: 

𝑤экст =  𝑤а +   𝑤расс. 

Интегрирование полевых векторов рассеянного поля по сфере с достаточно большим r 

даст выражение для 𝑤экст Отношение 𝑤экст к интенсивности падающей на частицу волны пред-

ставляет собой величину, имеющую размерность площади: 𝜎௘௫௧ =  
௪экст

ூпад
 – сечение экстинкции. 
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Аналогично определяются сечение поглощения σa и сечения рассеяния σs, сумма которых будет 

равна величине сечения экстинкции. Используя полученные выше выражения для полевых век-

торов рассеянного поля одиночной сферической частицей, (формулы 1.2а,б) получим её сече-

ний рассеяния и экстинкции:  

𝜎௦ =  
2𝜋

𝑘ଶ
 ෍(2𝑛 + 1)(|𝑎௡|ଶ +  |𝑏௡|ଶ)

ஶ

௡ୀଵ

, (1.3а)  

𝜎௘௫௧ =  
2𝜋

𝑘ଶ
 ෍(2𝑛 + 1)Re{𝑎௡ +  𝑏௡}

ஶ

௡ୀଵ

. (1.3б)  

Данные сечения характеризуют убыль электромагнитной энергии по оси светового пучка 

в результате взаимодействия падающего пучка с рассеивающей и поглощающей частицей. 

Можно определить факторы эффективностей экстинкции Qext, рассеяния Qs и поглощения 

Qa такой частицы: 

𝑄௘௫௧ =  
𝜎௘௫௧

𝐺
, 𝑄௦ =  

𝜎௦

𝐺
, 𝑄௔ =  

𝜎௦

𝐺
 ,   

где G – площадь проекции частицы на плоскость, перпендикулярной падающему пучку; для 

сферической частицы радиуса a площадь проекции равна G = πa2. 

Угловое распределение интенсивности рассеянного света определяет фазовая функция 

p(Ω), равная доли интенсивности света, рассеянного в данный единичный телесный угол Ω. 

Средний косинус угла рассеяния, или фактор анизотропии рассеяния g определяется фазовой 

функцией как  

𝑔 = <cos 𝜃> = න 𝑝
ସగ

଴

cos 𝜃 𝑑𝛺 .   

Для изотропно рассевающей частицы g = 0; g > 0 при преимущественном рассеянии впе-

ред, g < 0 при преимущественном рассеянии назад. Фактор анизотропии сферической частицы 

возможно также рассчитать по теории Ми как 

𝑔 =  
4

𝑥ଶ
൥෍

𝑛(𝑛 + 2)

𝑛 + 1
𝑅𝑒{𝑎௡𝑎௡ାଵ

∗ +  𝑏௡𝑏௡ାଵ
∗ }

ஶ

௡ୀଵ

+ ෍
2𝑛 + 1

𝑛(𝑛 + 1)
𝑅𝑒{𝑎௡𝑏௡

∗ }

ஶ

௡ୀଵ

൩ . 
(1.4) 

Таким образом, теория Ми дает подробное описание независимых актов рассеяния cфери-

ческими частицами, она хорошо описывает рассеяние света в коллоидном растворе. Также она 

позволяет в первом порядке описать оптические эффекты в несферических частицах, а также 

предсказать рассеяние полидисперсным скоплением частиц. 

§1.2 Метод моделирования Монте-Карло распространения лазерного излучения в 

сильнорассеивающих средах 

Под методом Монте-Карло (МК) понимается совокупность приемов, позволяющих 
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получать необходимые решения при помощи многократных случайных испытаний [5,6]. 

Оценки искомой величины выводятся статистическим путем. 

При решении задачи o распространении излучения в рассеивающей среде метод Монте-

Карло заключается в многократном расчете траекторий движения фотонов в среде, параметры ко-

торой, определяющие эффективность и направление рассеяния, а также поглощения, заданы. МК 

используется для расчета распространения пучков фотонов [7,8], электронов [9], протонов и других 

движущихся частиц или квазичастиц. Он часто применяется для сравнения экспериментальных 

данных или теоретических расчетов с результатами компьютерного моделирования и интерпрета-

ции полученных результатов [10–13].  

В основе метода Монте-Карло моделирования распространения лазерного излучения в силь-

норассеивающих средах лежит представление о свете как потоке фотонов, который последова-

тельно взаимодействует с рассеивающими и поглощающими частицами, расположенными слу-

чайно в мутной среде. Рассеяние фотонов на неоднородностях среды описывается теории Ми. Мак-

роскопические оптические свойства среды предполагаются однородными в пределах небольших 

объемов рассеивающей среды. Моделирование не учитывает характер распространения энергии 

излучения в пределах единичного рассеивателя. Известные алгоритмы позволяют моделировать 

распространение света в многослойные средах с различными оптическими свойствами [6], учиты-

вать конечный размер падающего пучка [14,15] , поляризацию света [16,17] Метод Монте-Карло 

также широко применяется при моделировании многократного рассеяния света в биотканях [18,19].  

Oптические свойства сильнорассеивающей среды характеризуют следующие величины: 

коэффициент рассеяния μs и коэффициент поглощения μa,, они имеют размерность обратной 

единицы длины. С точки зрения волнового представления о природе света они являются вели-

чинами, обратными тому расстоянию, на котором монохроматический световой пучок ослабля-

ется в e раз за счет рассеяния и поглощения соответственно. С точки зрения корпускулярного 

представления о природе света, которое является более актуальным в рамках метода Монте-

Карло, коэффициент рассеяния μs(λ) – это величина, характеризующая среднее количество ак-

тов упругого рассеяния (без изменения частоты), в которых участвует фотон при пробеге на 

единицу длины, а коэффициент поглощения μa(λ) характеризует среднее расстояние, которое 

фотон пролетает в среде до того, как будет поглощен.  

Для суспензии возможно рассчитать коэффициенты рассеяния и поглощения с помощью 

теории Ми путем домножения сечений рассеяния и поглощения одиночной частицы (формулы 

1.3) соответственно на концентрацию частиц в суспензии N в см-3  [20]: 

𝜇௦ =  𝜎௦ ∙ 𝑁, 𝜇௔ =  𝜎௔ ∙ 𝑁 (1.5)  

Метод Монте-Карло подразумевает использование генераторов случайных чисел с задан-

ной функцией распределения вероятности. Стандартные компиляторы располагают лишь 
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генераторами случайных или псевдослучайных чисел, равномерно распределенных в интервале 

(0, 1). Таким образом, для реализации генератора случайных чисел с заданным распределением 

вероятности (например, при расчете угла рассеяния и случайной длины пути фотона) необхо-

дим эффективный алгоритм преобразования имеющегося в компиляторе стандартного генера-

тора в необходимый. В работах [6,21] предлагается следующий способ решения данной про-

блемы. 

Рассмотрим случайную величину χ с плотностью вероятности 𝑝(𝜒), заданной на интер-

вале (a, b). Это может быть переменное расстояние, которое фотон пролетает между соседними 

актами взаимодействия с биотканью, или угол отклонения фотона в акте рассеяния. При этом 

плотность вероятности такой случайной величины нормирована следующим образом: 

න 𝑝(𝜒)𝑑𝜒
௕

௔

= 1      

Для того, чтобы смоделировать движение фотона, необходимо многократно получать слу-

чайную величину χ посредством генератора псевдослучайных чисел. Генератор случайных чи-

сел компилятора дает случайную величину ξ, равномерно распределенную в интервале (0, 1). 

Ее кумулятивная функция распределения 𝐹క(𝜉ଵ) =  𝐹క(𝜉 ≤ 𝜉ଵ)  выглядит следующим образом: 

𝐹క(𝜉1)  =  𝐹క(𝜉 ≤ 𝜉1)  =  ൝

0, 𝜉1 ≤ 0
𝜉1,   0 < 𝜉1 ≤ 1

 1,   𝜉1 > 1
       

(1.6) 

Найти неравномерно распределенную случайную величину χ возможно с помощью не-

убывающей функции от равномерно распределенной случайной величины χ = f(ξ). Эта функция 

однозначно отображает интервал (0,1) на интервал (a, b), при этом имеет место следующее ра-

венство вероятностей случайных величин χ и ξ: 

𝑃 ൫𝑓(0) <  𝜒 ≤ 𝑓(𝜉ଵ)൯ = 𝑃(0 <  𝜉 ≤  𝜉ଵ)   

или 

𝑃(𝑎 <  𝜒 ≤ 𝜒ଵ) = 𝑃(0 <  𝜉 ≤  𝜉ଵ)   

По определению кумулятивной функции распределения данные равенства вероятностей 

можно интерпретировать как равенство функций распределения случайных величин χ и ξ: 

𝐹ఞ(𝜒ଵ) = 𝐹క(𝜉ଵ) (1.7)  

Используя введенное выше определение (1.6) функции распределения Fξ(𝜉ଵ), запишем 

уравнение (1.7) в виде: 

𝐹ఞ(𝜒ଵ) ≡ න 𝑝(𝜒)𝑑𝜒
ఞభ

௔

= 𝐹క(𝜉ଵ) =  𝜉ଵ  при 𝜉ଵ ∈ (0, 1)                                         (1.8)  
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Для получения искомой функции отображения f(ξ), а следовательно, генерации случайной 

величины 𝜒ଵ с известной плотностью вероятности, заданной на интервале (а, b), необходимо 

решить уравнение (1.8) относительно χ1 при известных p(χ), a, ξ1..  

 

Рисунок. 1.1.  Получение неравномерно распределенной случайной величины из равномерно 

распределенной по известным функциям плотности вероятности 

Проиллюстрируем построение функции χ = f(ξ) на рисунке 1.1. В левой части рисунка 

представлены плотность вероятности (внизу) и функция распределения (вверху) случайной ве-

личины ξ, равномерно распределенной на интервале (0, 1) (см. формулу 1.6). В правой части 

рисунка снизу представлены плотность вероятности случайной величины χ, неравномерно рас-

пределенной на интервале (a, b) и сверху - ее функция распределения. Стрелки на рисунки отоб-

ражают действие преобразования χ = f(ξ).   

Компилятор генерирует случайную величину ξ1. Для нее путем соответствующего инте-

грирования функции плотности вероятности p(ξ) получаем значение функции распределения 

Fξ(ξ1). Согласно вышеописанным рассуждениям, оно равно значению функции распределения 

Fχ(χ1) случайного числа χ, неравномерно распределенного на интервале (a, b). Неравномерно 

распределенное случайное число χ1 вычисляется, используя данную связь функций распределе-

ния и известную заранее функции плотности вероятности p(χ). Закрашенные серые области на 

нижних графиках рисунка 1.1 равны по величине – это иллюстрирует равенство (1.7). 

Описанный алгоритм использовался нами для генерации всех величин с заданной плотно-

стью вероятности. Для тех случаев, когда уравнение (1.8) не имело аналитического решения, 

переходная функция f(ξ) рассчитывалась заранее численно с необходимым шагом. 

Блок-схема алгоритма метода Монте-Карло представлена на рисунке 1.2. 
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Рисунок 1.2. Блок-схема метода Монте-Карло распространения света в сильнорассеивающей 

среде 

Распространение фотона в среде описывается в декартовых координатах. Положение фо-

тона определяется координатами (x, y, z), а текущее направление движения – направляющими 

косинусами mx, my, mz: 

𝑚௫ =  𝐞௫ ∙ 𝐫, 𝑚௬ =  𝐞௬ ∙ 𝐫, 𝑚௭ =  𝐞௭ ∙ 𝐫,  

где r – орт направления скорости, ex ...ez – орты координатных осей. 

Длина свободного пробега фотона является случайной величиной и определяется функ-

цией плотности вероятности [6]: 

𝑝(𝑙) =  
1

< 𝑙 >
𝑒ି

௟
ழ௟வ , (1.9)  

где <l> – средняя длина свободного пробега фотона, которая определяется характеристи-

ками рассеивающей среды и длиной волны фотона следующим образом: 

< 𝑙 > =  
1

𝜇௦(𝜆) +  𝜇௔(𝜆)
(1.10)  

Случайная длина свободного пробега фотона в методе Монте-Карло вычисляется по фор-

муле: 

𝑙 =  − ln(𝜉) ∙ < 𝑙 > ,   

где ξ - случайная величина, равномерно распределенная на интервале (0,1), генерируется 

машинным генератором случайных чисел. Данная формула получена путем подстановки плот-

ности вероятности (1.9) в уравнение (1.8) при a = 0, χ1 = l, ξ1 = ξ. 
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После того, как значение l длины свободного пробега фотона получено, координаты его 

изменяются следующим образом: 

𝑥 → 𝑥 + 𝑚௫𝑙, 𝑦 → 𝑦 + 𝑚௬𝑙, 𝑧 → 𝑧 + 𝑚௭𝑙,   

Пройдя длину свободного пробега, фотон претерпевает упругое рассеяние на неоднород-

ностях среды. Для моделирования данного процесса необходимо получить угол отклонения θ и 

азимутальный угол φ. В рамках метода Монте-Карло эти углы представляют собой случайные 

величины. Угловое распределение интенсивности рассеянного света задает фазовая функция 

рассеяния p(s, s'):  

𝑝(𝐬, 𝐬ᇱ) = 𝑝(𝜃)𝑝(𝜑)   

Это функция плотности вероятности рассеяния в направлении s' фотона, движущегося в 

направлении s. Частицы среды, на которых происходит рассеяние и поглощение, считаются 

сферически симметричными. Такое приближение часто используется в аналогичных случаях и 

основано на том, что в процессе прохождения через среду с сильным рассеянием фотон взаи-

модействует с частицами под разными углами. Поэтому азимутальный угол φ в каждом элемен-

тарном акте рассеяния является случайной величиной, равномерно распределенной в интервале 

[0; 2π] и, следовательно, плотность вероятности для азимутального угла: 

𝑝(𝜑) =  
1

2𝜋
(1.11)  

Рассеяние на рассматриваемых частицах симметрично относительно направления падаю-

щей волны, поэтому фазовая функция рассеяния зависит только от угла между направлениями 

волновых векторов s и s' (угла θ) и имеет вид: 

𝑝(𝑠, 𝑠ᇱ) = 𝑝(𝜃)   

Если предположить, что рассеиватели в среде распределены случайно (т.е. в структуре 

образца не наблюдается пространственной корреляции), то это приводит к следующей норми-

ровке фазовой функции рассеяния: 

න 𝑝(𝜃)2𝜋 sin 𝜃 𝑑𝜃
గ

଴

 = 1   

Рассеяние на сферических частицах хорошо описывается фазовой функцией Хеньи-Грин-

штейна [22]: 

𝑝(cos 𝜃 ) =  
1

2

1 − 𝑔ଶ

(1 +  𝑔ଶ − 2𝑔cos𝜃)
ଷ
ଶ

 , 
(1.12) 

где g - фактор анизотропии среды, определенный в предыдущем разделе. Фазовая функция 

(1.12) успешно применяется и для описания рассеяния в биоткани.  
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Для получения значений углов θ и φ необходимо подставить их вероятности (1.11) и (1.12) 

в уравнение (1.8) и решить его относительно χ, считая ξ известным, и учтя пределы изменения 

углов. 

Распространенным методом повышения скорости расчета при Монте-Карло моделирова-

нии является процедура «русской рулетки» [7,23]. Данная процедура предназначена для вырав-

нивания баланса энергии падающего излучения, с одной стороны, и излучения, поглощенного 

средой и вышедшего за пределы границ рассматриваемой области вследствие рассеяния, с дру-

гой. Процедура "рулетки" заключается в периодическом увеличении статистического веса слу-

чайно выбранных пакетов фотонов взамен фотонов, отбрасываемых из дальнейшего рассмот-

рения, вследствие малости значения их статистического веса или выхода за пределы границ 

среды. Это увеличение повышает шансы фотона на выход из среды в точке детектирования. В 

данной работе фотон считался поглощенным, если его вес становится меньше 0.0001. 

Отражение фотона на границе раздела сред, имеющих разные показатели преломления, 

рассчитывается в соответствии с законом Френеля для неполяризованного излучения [1,2,24]: 

𝑅 =  

⎩
⎪⎪
⎨

⎪⎪
⎧  ൬

𝑛௧ −  𝑛௜

𝑛௧ +  𝑛௜
൰

ଶ

, 𝛼௜ = 0

 
1

2
ቈ
(𝛼௜ −  𝛼௧) 

(𝛼௜ +  𝛼௧) 
+

(𝛼௜ −  𝛼௧) 

(𝛼௜ +  𝛼௧) 
቉ , 0 < 𝛼௜ ≤  arcsin ൬

𝑛௜

𝑛௧
൰

1, 𝛼௜ >  arcsin ൬
𝑛௜

𝑛௧
൰    

   ,  

где αi и αt – углы падения и преломления луча, ni и nt – показатели преломления соответствующих 

сред. Угол преломления αt определяется в соответствии с законом Снеллиуса: 

sin 𝛼௧ 

sin 𝛼௜ 
=  

𝑛௜

𝑛௧
.  

С помошью вышеописанного алгоритма возможно моделировать взаимодействие света со 

слоем сильнорассеивающей среды. Также метод работает для сред, состоящих из областей с 

разными коэффициентами рассеяния и поглощения: это может быть многослойная структура 

или область, границы которой можно описать аналитически (сфера, эллипсоид, параллелепипед 

и др.) [25]. Возможно получить коэффициенты прохождения и отражения для сильнорассеива-

ющей среды, эффективность поглощения и его объемное распределение (для поглощающей 

среды), среднее время пребывания излучения в среде, эффективность такого линейного опти-

ческого процесса, как комбинационное рассеяние света [26].  

Метод Монте-Карло позволяет учесть влияние рассеяния различных порядков, что не уда-

ется сделать аналитически. В то же время при заметном вкладе рассеяния низких порядков ре-

зультаты решения диффузионного уравнения для распространения света в рассеивающей среде 

не согласуются с результатами, полученными методом Монте-Карло. Таким образом, 
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целесообразно применять метод Монте-Карло при расчете вкладов рассеяния низких порядков, 

а вклад многократного рассеяния – в рамках диффузионного приближения [27]. 

Метод Монте-Карло – это метод статистических испытаний, которые проводятся незави-

симо друг от друга.  Его погрешность пропорциональна 
ଵ

√ே
, где N – число испытаний [6,28,29]. 

Поэтому для получения достоверных результатов необходимо выполнить расчёт достаточно 

большого, порядка 107 количества различных траекторий фотонов.  

§1.3 Роль рассеяния в задачах биофотоники. Применение для задач тераностики 

Биофотоника – область физики, занимающаяся вопросами взаимодействия света с биот-

канями. В общем случае взаимодействие света и ткани включает в себя явления отражения и 

преломления на границах раздела различных типов тканей, поглощение энергии фотонов и мно-

гократное рассеяние фотонов. Поглощение света определяет, насколько далеко свет может про-

никнуть в данную биоткань. Эффективность поглощения сильно зависит от длины волны и 

важно при диагностике и лечении патологических состояний тканей. Существует так называе-

мое ближнеинфракрасное диагностическое окно прозрачности биотканей (длина волны света 

600-1300 нм) [30], в котором биоткани являются наименее поглощающими и  где свет имеет 

максимальную глубину проникновения в ткань. В пределах этого диапазона длин волн рассея-

ние является доминирующим взаимодействием света с тканью, и поэтому распространяющийся 

свет быстро рассеивается. Поскольку рассеяние увеличивает расстояние, проходимое фотонами 

внутри ткани, вероятность поглощения фотонов также увеличивается. Поскольку рассеяние 

слабо зависит от длины волны, окно ближнего ИК-диапазона в основном ограничено поглоще-

нием света кровью на коротких волнах и водой на длинных волнах. 

Свет может взаимодействовать с биологической тканью посредством множества различ-

ных механизмов, включая фотохимические взаимодействия, тепловые взаимодействия (напри-

мер, коагуляция и испарение), абляцию и фоторазрушение. Многократное упругое рассеяние 

света является неотъемлемым свойством биоткани. Как органеллы клеток, так и отдельные 

клетки (например, эритроциты, лейкоциты крови) являются индивидуальными рассеивателями, 

так как их показатели преломления различаются между собой и окружающей их биологической 

средой [15]. Рассеяние фотонов играет важную роль во взаимодействии света и биоткани. Вме-

сте взятые поглощение и многократное рассеяние фотонов приводит к уширению световых пуч-

ков и их затуханию по мере продвижения фотонов внутрь среды. 

Ввиду огромного разнообразия и структурной сложности биотканей разработка адекват-

ных оптических моделей, учитывающих рассеяние и поглощение света, часто представляет со-

бой наиболее сложную часть исследования. Для моделирования тканей обычно используются 

два подхода. В первом из них ткань моделируется средой со случайным непрерывным 
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распределением оптических параметров в пространстве, а во втором ткань рассматривается как 

дискретный ансамбль рассеивателей [31,32]. Выбор подхода диктуется как структурной специ-

фикой изучаемой ткани, так и типом искомых характеристик светорассеяния. 

Рассмотрим второй из подходов, который состоит в их представлении системой дискрет-

ных рассеивающих частиц. В частности, эта модель успешно использовалась для описания уг-

ловой зависимости поляризационных характеристик рассеянного излучения. Кровь является 

наиболее важным биологическим примером дисперсной системы, полностью соответствующей 

модели дискретных частиц. Биологические среды часто моделируются ансамблем однородных 

сферических частиц, поскольку многие клетки и микроорганизмы, в частности клетки крови, 

по форме близки к сферам или эллипсоидам. Система невзаимодействующих сферических ча-

стиц является простейшей моделью ткани. Дифракция света на сферической частице строго 

описывается теорией Ми [33]. Поскольку соединительные ткани состоят из волокнистых струк-

тур, наиболее подходящей моделью для них является система длинных цилиндров. Мышечная 

ткань, дерма кожи, твердая мозговая оболочка (dura mater), роговица глаза и склера принадле-

жат к этому типу тканей, образованному преимущественно коллагеновыми волокнами. Реше-

ние задачи дифракции света на одном однородном или многослойном цилиндре также хорошо 

известно [1]. 

Тераностика – это принцип реализации как диагностики, так и терапии с помощью одних 

и тех же нанокомпозитов. Возможно инжектировать рассеивающие частицы с необходимыми 

оптическими свойствами для достижения, например, наилучшего контраста поглощения или 

локализации физических процессов в области, требующей терапии. Гипертермия представляет 

собой метод терапии раковых опухолей, который состоит в нагреве опухоли до температуры в 

диапазоне 41 – 45 °C, что вызывает необратимые функциональные изменения, в том числе нару-

шение кровоснабжения, и гибель злокачественных клеток [34–36]. На практике при проведении 

гипертермии стараются сконцентрировать нагрев преимущественно в области опухоли [37,38]. 

Перспективным направлением улучшения эффективности гипертермии является использова-

ние лазерных источников излучения благодаря широким возможностям в геометрии пучка и 

регулировке интенсивности. Длина волны лазера в так называемом окне прозрачности ткани 

(600-1300 нм) снижает поглощение света в поверхностных слоях ткани, обеспечивая более глу-

бокое проникновение света в злокачественную ткань [30,39]. Стоит отметить тот факт, что свет 

сильно рассеивается в тканях и становится диффузным на глубине порядка миллиметра [40]. 

В настоящее время такой метод лечения с помощью лазера активно развивается как ветвь 

фототермической терапии (ФТТ), где терапевтический нагрев вызван поглощением световой 

энергии тканями, содержащими злокачественные клетки [41,42]. Было продемонстрировано, 

что ФТТ является эффективным методом терапии рака кожи [43–45]. При ФТТ дополнительный 
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контраст поглощения между здоровыми и патологическими тканями может быть достигнут за 

счет адресной доставки наноматериалов в область лечения [46–52]. Поскольку форма и мате-

риал наночастиц (НЧ) определяют их спектры поглощения, наночастицы могут быть сконстру-

ированы так, что наиболее интенсивно поглощают в окне прозрачности ткани, тем самым уве-

личивая контраст поглощения при их адресной доставке. Одним из наиболее популярных объ-

ектов терапевтического применения являются наноструктуры на основе золота, которые пока-

зали свою эффективность как в экспериментах [52–54], так и в модельных расчетах [54–56]. 

Благодаря свойствам плазмонного резонанса, эти структуры продемонстрировали выраженный 

контраст как в оптическом рассеянии, так и в поглощении даже при относительно низких кон-

центрациях  [20,57,58]. В частности, в статьях [54,55] было показано хорошее согласие рассчи-

танных распределений температуры, полученных методом Монте-Карло, с эксперименталь-

ными результатами для золотых наноструктур ядро-оболочка [55] и наностержней [54] соответ-

ственно. Золотые наночастицы улучшают контраст изображений в методике оптической коге-

рентной томографии (ОКТ) [58]. 

Однако наночастицы золота могут проявлять сильную токсичность, что ограничивает их 

применение [59,60]. Будучи введенными в организм, золотые НЧ легко взаимодействуют с бел-

ками, что в итоге приводит к непредсказуемости влияния золотых НЧ in vivo. Кроме того, ток-

сичность НЧ часто вызвана присутствием нежелательных примесей в результате применения 

для их синтеза таких необходимых реагентов, как хлорауриновая кислота, бромид цетримония, 

нитрат серебра, борогидрид натрия, аскорбиновая кислота [61,62]. Эта так называемая вторич-

ная токсичность может быть значительно снижена функционализацией поверхности НЧ или 

применением метода лазерной абляции для изготовления НЧ [63–66]. 

Возможным решением проблемы токсичности является использование наночастиц крем-

ния (КНЧ), изготовление которых менее затратно по сравнению с золотыми НЧ. К примеру, для 

КНЧ на основе пористого кремния была показана их биосовместимость, биодеградируемость и 

нетоксичность [67–69]. Будучи введенными в живой организм в умеренных концентрациях, 

КНЧ легко преобразуются в ортокремниевую кислоту и выводятся с мочой [68], не накаплива-

ясь во внутренних органах, в отличие от золотых НЧ.  

Было показано что кремниевые наночастицы также улучшают контраст сигнала ОКТ 

[70,71], что означает возможность осуществления тераностики посредством КНЧ. Для нижней 

границы диагностического окна прозрачноcти биотканей КНЧ обладают высокими коэффици-

ентами преломления и поглощения [72,73]. Так, для длины волны 690 нм n = 3.8, k = 0.013, и при 

уменьшении длины волны в пределах видимого диапазона n и k возрастают максимально в 2 

раза и на порядок соответственно. При этом средний показатель преломления биотканей для 

вышеуказанных длин волн составляет n = 1.4 [74–76]. Таким образом, биоткань с внедренными 
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в нее КНЧ представляет собой достаточно сильно рассеивающую случайно-неоднородную 

среду. Все это обуславливает перспективность КНЧ в качестве агентов для фотогипертермии 

[77,78]. Эксперименты in vitro с культурой клеток, подвергнутых воздействию ближнеинфра-

красного излучения, показали существенное уменьшение жизнеспособности опухолевых кле-

ток в присутствии КНЧ [77]. Эксперименты in vivo продемонстрировали, что пористый кремний 

в сочетании с лазерным облучением позволяет избирательно разрушать злокачественные 

клетки без повреждения окружающей их здоровой ткани [78]. Воздействие сфокусированным 

лазерным излучением с длиной волны 808 нм и интенсивностью 15 кВт/см2 на одноклеточные 

организмы Paramecium Caudatum, взвешенные в воде с добавленными КНЧ размером менее 50 

нм, вызывает дополнительный нагрев суспензии до 2.5 °С по сравнению со случаем без нано-

частиц, что провело к гибели клеток при соответствующем росте температуры [79]. В этой же 

работе для взвешенных в воде КНЧ без присутствия биологических организмов было проведено 

численное моделирование нагрева при использованных в эксперименте мощностях, показавшее 

принципиальную возможность нагрева таких взвесей в фокусе лазерного пучка от 30°С до тем-

ператур, превышающих 55°С.  

§1.4 Перспективы применения упругого рассеяния света в технологиях 

наноструктурирования полупроводников 

Прогресс в использовании КНЧ в таких биомедицинских приложениях, как адресная до-

ставка лекарств [68,80], флуоресцентная визуализация тканей [81,82], ультразвуковая [82] и фо-

тодинамическая [83–85] терапия, гипертермия [78,86,87] и ОКТ [71], неразрывно связан с по-

стоянным развитием технологий наноструктурирования данного материала.  

Для получения полупроводниковых наночастиц достаточно простой является следующая 

двухстадийная технология. На первом этапе в исходной пластине монокристаллического крем-

ния формируются наномасштабные неоднородности путем формирования либо пор [68,80–82], 

либо нанонитей [88,89] методом электрохимического травления [67]. На втором этапе получен-

ные случайно-неоднородных матрицы подвергаются механическому помолу или ультразвуко-

вому измельчению, что позволяет получить низкотоксичные и относительно быстро биодегра-

дируемые наночастицы, пригодные для решения вышеперечисленных задач. Недостатками та-

кого прямого измельчения пористых матриц является сложность варьирования в широких пре-

делах распределений частиц по размерам и присутствие остаточных нежелательных химиче-

ских примесей после химического травления кремния.  

Более совершенным является метод импульсной лазерной абляции полупроводника в раз-

личных жидкостях, выбор которых наряду с варьированием параметров лазерного облучения 

позволяет формировать КНЧ с желаемыми распределениями по размерам в диапазоне от единиц 
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до сотен нанометров и высокой степенью химической чистоты [90–92]. Формируемые с помо-

щью такого подхода наночастицы могут быть использованы для флуоресцентного имиджинга 

биотканей [93], контрастирования при визуализации методом оптической когерентной томогра-

фии [70,71,92], фотодинамической терапии [94], тканевой инженерии [66] и фотогипертермии 

[79]. Существенным недостатком этой технологии является требование использования для аб-

ляции лазеров, генерирующих мощные импульсы с высокой частотой повторения, для обеспе-

чения формирования КНЧ в концентрациях, достаточных для использования в приложениях. 

Тем не менее, требования к лазерному источнику могут быть снижены в случае использования 

предварительно наноструктурированных пористых мишеней с уменьшенным по сравнению с 

кристаллическим кремнием порогом абляции. В качестве таких мишеней могут выступать слои 

пористого кремния [95] или массивы кремниевых нанонитей [96]. Помимо снижения порога 

абляции наноструктурирование мишени увеличивает ее диффузное отражение, и многократное 

упругое рассеяние света в такой случайно-неоднородной мишени приводит к росту объема вза-

имодействия излучения с ней [97–100]. Формируемые в результате КНЧ представляют несо-

мненный интерес для биофотоники благодаря их флуоресцентным свойствам и эффективному 

светорассеянию в диагностическом окне прозрачности биотканей [92,101]. 

В настоящее время основная проблема большинства технологий получения химически чи-

стых наночастиц заключается в малом выходе наноструктурированного вещества при больших 

энергетических затратах. Поэтому продолжаются активные поиски масштабируемого метода 

наноструктурирования, позволяющего получать производственно значимые количества нано-

частиц. Так, формирование наночастиц методом фемто- и пикосекундной лазерной абляции 

пластин кристаллических металлов и полупроводников в жидкостях [102–105] позволяет полу-

чать химически чистые суспензии наночастиц. Однако для получения суспензии НЧ с концен-

трацией порядка 1 мг/мл время облучения составляет порядка 4 часов [92]. Величина выхода и 

распределение частиц по размерам зависят как от размера пор, так и от типа буферной жидкости 

Использование пористой матрицы или формирование на поверхности мишени нанонитей поз-

воляет в несколько раз увеличить выход продуктов абляции при одинаковых временах облуче-

ния мишеней [96,101]. Полученный результат можно объяснить уменьшением порога абляции 

мишени в случае наноструктурированной матрицы по сравнению с кристаллической за счет бо-

лее низкой теплопроводности пористой матрицы относительно объемного материала и частич-

ного разрушения связей в кристаллической решетке в ходе электрохимического травления. В 

итоге в процессе последующего лазерного облучения случайно-неоднородного материала вы-

ход продуктов абляции и, соответственно, эффективность агломерации последних в наноча-

стицы, непосредственно определяющая конечные размеры частиц, должны быть выше, чем в 

случае использования кристаллической матрицы.  
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Более простой, но не менее эффективной с точки зрения технологии получения КНЧ яв-

ляется лазерная фрагментация в жидкостях предварительно механически размолотого в ча-

стицы микронных или субмикронных размеров кремния. В данном случае в отсутствие какой-

либо химической обработки кремния в режиме абляции в достаточно большом объеме взвеси, 

а не планарной мишени, удается сформировать ансамбли наночастиц с относительно узкими 

распределениями по размерам [106,107] и высокой степенью кристалличности [108]. Использо-

вание микрочастиц в качестве мишени для абляции позволило бы увеличить выход наночастиц 

за счет следующих факторов: снижение порога абляции по сравнению с кристаллической ми-

шенью, повышение эффективности фазовых переходов за счет уменьшения объема единиц 

наноструктурируемого вещества, а также повышение локальной плотности мощности излуче-

ния в результате упругого рассеяния света на микрочастицах. 

Теоретическое описание лазерной фрагментации мишеней в жидкостях является доста-

точно сложной задачей, так как на различных временных масштабах действуют различные фи-

зические механизмы. Так, на фемтосекундных временных масштабах энергия лазерного им-

пульса претерпевает однофотонное и двухфотонное поглощение в мишени, что приводит к ге-

нерации свободных носителей заряда в ней. В свою очередь, указанные свободные носители 

заряда релаксируют путем столкновений друг с другом (термализация плазмы) и путем пере-

дачи своей энергии фононам мишени. В результате реализуется фемтосекундный лазерный 

нагрев мишени, который описывается двухтемпературной моделью [109], представляющей со-

бой систему связанные друг с другом уравнения теплового баланса для свободных электронов 

и атомной решетки (фононов). Если длительность импульса превышает характерные времена 

релаксации электронного возбуждения, то правомерно уравнение теплового баланса для ми-

шени, при этом источником нагрева является оптическое поглощение мишени. Тепловой меха-

низм лазерного воздействия предполагает наличие плавления и испарения как вещества ми-

шени, так и окружающей жидкости. При облучении мишени наносекундными импульсами в 

буферной формируются кавитационные пузырьки, играющие роль поглотителей лазерного из-

лучения. В случае пикосекундной фрагментации кремния фототермический механизм [110] сле-

дует особо изучить из-за его роли в формировании кремниевых микрочастиц (КМЧ), поскольку 

время электрон-фононной релаксации для кристаллического кремния составляет менее 1 пс 

[111]. Использование коротких (пико- и фемтосекундных) лазерных импульсов для фрагмента-

ции микрочастиц позволяет избежать теплопередачи во взвеси при воздействии лазерного им-

пульса и минимизировать эффекты взаимодействия продуктов абляции с лазерным импульсом, 

предотвращая образование крупных КМЧ. Повышение температуры в результате лазерного 

возбуждения суспензии вызывает последовательный нагрев, плавление и испарение 
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облученных микрочастиц, что может уменьшить размер первичных микрочастиц и привести к 

появлению новой фракции более мелких КМЧ. 

В настоящее время имеются все основания считать, что размеры формируемых КНЧ зави-

сят от начальной концентрации кремния во взвеси. Однако, полученные ранее результаты по-

казывают как рост среднего размера КНЧ с увеличением концентрации [106,107], так и его 

уменьшение [112]. Важно отметить, что в данных работах представлены лишь эмпирические 

зависимости размеров фрагментированных КНЧ от концентрации без детальных теоретических 

обоснований полученных результатов. Кроме того, в проведенных ранее исследованиях исход-

ная концентрация микрочастиц кремния была ограничена величиной 1 мг/мл. В связи со ска-

занным необходимо проведение дополнительных исследований по данному вопросу, учитыва-

ющих особенности распространения и фокусировки мощного лазерного пучка во взвесях КМЧ 

с различными, в том числе сравнительно высокими концентрациями.  

Таким образом, процесс лазерной фрагментации микропорошка кремния нуждается в до-

полнительном исследовании. В качестве первого шага следует смоделировать распространение 

лазерного импульса в суспензии КМЧ поглощение лазерной энергии в ее объеме и нагрев КМЧ, 

с целью оценки возможности фазовых переходов в КМЧ, общее количество кремния, претер-

певшего фазовые переходы и влияние концентраций КМЧ и различных длин волн излучения на 

вышеуказанные процессы. 

§1.5 Методы измерения динамики фотонов в мутных средах 

В предыдущих разделах было показано, что упругое рассеяние света в поглощающих мут-

ных средах приводит к локальному росту эффективности поглощения в них в результате упру-

гого рассеяния света. Поэтому для выяснения пределов роста эффективности оптических про-

цессов в таких условиях ставится вопрос об оценке временной задержки излучения, то есть фо-

тонов, средой в результате упругого рассеяния. По аналогии с временем жизни электронов в 

возбужденном состоянии в полупроводнике, в котором электрон способен стать носителем 

электрического тока, для фотонов вводится понятие времени жизни фотона – времени его пре-

бывания в интересующем объеме материала, в котором фотон способен инициировать оптиче-

ские процессы. 

 Обсудим теоретические представления, которые позволили бы провести качественный 

анализ динамики фотонов в мутных средах. В рассеивающих средах наблюдается быстрая де-

корреляция фотонов и появление значительной диффузной компоненты вследствие многократ-

ного рассеяния. Упругое рассеяние света происходит при размерах неоднородностей среды по-

рядка длины волны света и меньше (рассеяние Ми и Рэлея). Поэтому в отсутствие интерферен-

ции рассеянных волн приближение эффективной среды [113,114] не применимо для сред с 
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размером неоднородностей несколько сотен нанометров и света из видимого диапазона. В при-

ближении независимых рассеивателей распространение излучения в мутной среде имеет диф-

фузный характер [1,3,39], отсутствует выделенное направление распространения фотонов – в 

противоположность баллистическому характеру распространения фотонов, то есть преимуще-

ственно в исходном направлении, заданном им источником (при слабом рассеянии). Переход от 

баллистического режима к диффузному при увеличении объемной доли оптических неоднород-

ностей характеризуется расстоянием, называемым транспортной длиной свободного пробега 

(см. также формулы 1.4 и 1.5): 

𝑙௧   =  
𝑙௦

1 − 𝑔
 , (1.13) 

где 𝑙௦ = 𝜇௦
ିଵ – среднее расстояние между актами упругого рассеяния Указанное расстояние дол-

жен пройти баллистический фотон, развернуться в направлении, перпендикулярном изначаль-

ному. Многократно рассеянными фотонами можно считать такие, которые стали изотропными, 

то есть рассеялись 𝑙௧
𝑙௦

ൗ  раз [27] . 

В приближении слабого рассеяния, 𝑘 ∙  𝑙௦ ≫ 1, уравнение переноса излучения (УПИ) хо-

рошо описывает динамику распределения плотности световой энергии [115]. В УПИ пренебре-

гают интерференцией волн, рассеянных вдоль разных направлений. К сожалению, УПИ в боль-

шинстве случаев невозможно решить аналитически. Альтернативой УПИ является уравнение 

диффузии, которое легко решается аналитически. Применимость диффузионного приближения 

для описания распространения световых волн в режиме многократного рассеяния была экспе-

риментально подтверждена [116]. Диффузионное приближение, помимо пренебрежения интер-

ференцией, предполагает практически изотропный характер распространения интенсивности 

света. 

В диффузионном приближении среднее время жизни фотонов есть время экспоненциаль-

ного спада интенсивности вышедшего из среды света, которое возможно найти путем сопостав-

ления экспериментально измеренных пикосекундных динамик отраженного света и решения 

диффузионного уравнения [117]: 

𝑅(𝑡)~ 
3𝐷

𝑙௦𝐿
෍ 𝑒𝑥𝑝 ቆ

−𝐷𝜋ଶ𝑛ଶ

𝐿ଶ
𝑡ቇ × ൤1 − cos ൬

𝑙௦

𝐿
2𝜋𝑛൰൨

ஶ

௡ୀଵ

, (1.14) 

где 𝐷 – коэффициент диффузии фотонов [118], L – поперечный размер среды в направлении 

исходного распространения светового импульса. При малых временах, t < L2/(π2D), зависимость 

1.14 превращается  в простую убывающую степенную функцию с показателем 𝑅(𝑡) ∝ 𝑡ିଷ/ଶ. На 

больших временах отраженный мутной средой сигнал может быть описан функцией, экспонен-

циально затухающей со скоростью 1/𝜏଴ [117–119]:  
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𝐼(𝜏)~ exp ൬−
𝜏

𝜏଴
൰ = exp ൤−𝜏 × ቀ

𝜋

𝐿
ቁ

ଶ

𝐷൨ , (1.15)  

где τ– время задержки, τ0 –среднее время жизни фотона в среде. Таким образом, при диффузном 

характере распространения излучения распределение длин путей фотонов в мутной среде под-

чиняется экспоненциальному распределению со средним значением τ0.  Следует обратить вни-

мание, что диффузионное приближение хорошо описывает отраженное мутной средой излуче-

ние в ситуациях, когда роль низких порядков пренебрежимо мала. Для получения кривой, учи-

тывающей все порядки рассеяния, необходимо пользоваться методом Монте-Карло [27].  

В условиях диффузного распространения излучения в мутной среде динамику пропуска-

ния или отражения света характеризует скорость переноса энергии vE , учитывающая перенос 

энергии по направлениям рассеяния [120,121]. Скорость vE определяется коэффициентом диф-

фузии фотонов D и транспортной длиной пробега фотонов lt в среде: 𝑣ா  = 3𝐷 𝑙௧⁄ . В случае, 

когда возможно рассчитать эффективный показатель преломления случайно-неоднородной 

среды путем грубой оценки набега фаз, приобретаемого фотоном при прохождении через среду 

с известной объемной долей неоднородностей (например, в пористых материалах [122]), ско-

рость переноса энергии есть фазовая скорость распространения света в веществе с эффектив-

ным показателем преломления. Таким образом, по характеру диффузии фотонов в мутной среде 

можно оценить задержку света в среде.  

Если среднее расстояние между рассеивающими центрами становится сравнимо с разме-

ром длины волны света, то и диффузионное приближение становится более невозможным при-

менять: так как электромагнитное поле не совершает полного колебания между двумя последо-

вательными актами упругого рассеяния[123]. Критерий Иоффе-Регеля описывает переход от 

диффузного режима распространения света к интерференционному: 𝑘 ∙ 𝑙௦  ≤ 1, где k волновой 

вектор излучения в среде [118]. Однако, зарегистрировать уменьшение скорости переноса энер-

гии в рассеивающей среде, вызванное интерференцией рассеянных волн, довольно непросто. 

Интерферометрические измерения динамики пропускания слоя макропористого фосфида гал-

лия толщиной 48 мкм на кристаллической подложке показали линейный рост коэффициента 

диффузии с ростом транспортной длины свободного пробега в области 700-850 нм [124]. Это 

означало, что скорость переноса энергии в рассматриваемой структуре vE не зависит от длины 

волны для рассматриваемого диапазона длин волн, и свидетельств достижения локализации 

света не наблюдается. Авторы сравнивают свои результаты с работой [125] по изучению диф-

фузного отражения порошков рутила при их облучении длиной волны, величиной кратной раз-

меру частиц, для которых обнаружено, что скорость переноса энергии резко уменьшается при 

стремлении диаметра частиц к величине, кратной половине длины волны. Это объяснялось до-

стижением резонансного рассеяния Ми при вышеуказанных параметрах, что также не являлось 



33 
 

локализацией света. Недиффузионный, а значит, интерференционный характер распростране-

ния света удалось зарегистрировать лишь в порошках рутила субмикронного размера путем 

прямого измерения распределения зарегистрированных фотонов по длинам их путей в образце, 

их динамики [126].  Путем сравнения кинетик прошедших через образцы фотонов с решением 

диффузионного уравнения был сделан вывод, что неэкспоненциальный спад кинетики вышед-

ших из порошка фотонов есть следствие проявления интерференционных эффектов в рассеива-

ющей среде.  

В условиях сильного рассеяния света также возможно наблюдать явление когерентного 

обратного рассеяния. Когерентными являются волны, прошедшие через один и тот же набор 

рассеивателей, а следовательно, приобретшие при движении от первого рассеивателя к послед-

нему один и тот же набег фазы. Такой парой волн являются волны, обращенные относительно 

друг друга во времени. Разность фаз таких волн определяется взаимным расположением 

направлений падающих и вышедших из среды лучей и расстоянием между первым и последним 

рассеивателем. Интерференция зеркально отраженных во времени световых лучей макси-

мально конструктивна при противоположности направлений входящих и выходящих лучей. 

При такой интерференции излучение будет получать максимальный прирост интенсивности; 

теоретическое значение этого усиления - в 2 раза[127]. Чем более интенсивно упругое рассеяние 

света в среде, там более вероятно появление такой симметричной во времени когерентной пары 

лучей. 

Итак, экспериментально среднее время жизни фотонов или время жизни излучения при 

наличии интерференции рассеянных волн в среде можно получить путем измерения кинетик 

обратнорассеянного средой излучения. Среднее значение момента времени регистрации излу-

чения, которое является случайной величиной, распределенной с вероятностью, равной норми-

рованной мощности обратнорассеянного сигнала, и будет средним временем жизни излучения 

в среде, а при наличии экспоненциального спада мощности на временах, соответствующих мно-

гократному рассеянию света – средним временем жизни фотонов. При резком возрастании вре-

мени жизни излучения в серии образцов одной и той же среды, но с различной объемной долей 

неоднородностей, в отсутствие резонансов Ми можно говорить о достижении локализации 

света. В рамках задачи поиска корреляции между длиной пути фотонов и эффективности опти-

ческих процессов в мутной среде, то есть в рамках представлений о фотоне исключительно как 

о частице, интерес к методам количественного измерения времени жизни фотонов в мутных 

средах обоснован.  

Для того, чтобы выбрать методику измерения времени жизни фотонов в мутных средах, 

важно отметить два момента. Во-первых, распространение света - очень быстрый процесс: при 

толщинах образцов порядка единиц мм время жизни фотона в отсутствие рассеяния будет 



34 
 

составлять единицы и десятки фс. Во-вторых, рассеянный средой сигнал является довольно сла-

бым по мощности. Поэтому для нахождения времени жизни фотонов в мутной среде необхо-

димо обратиться к корреляционной спектроскопии с применением лазеров ультракоротких им-

пульсов. 

Для измерения динамики амплитуды световых колебаний необходима спектроскопия оп-

тического смешения [128–130], так как исходная оптическая частота лазерного излучения слиш-

ком высока, чтобы быть детектированной. Оптическое смешение заключается в том, что при 

наблюдении двух гармонических колебаний или двух излучений с разными частотами они друг 

друга модулируют. В результате детектируют биения фототока, являющиеся высокочастот-

ными колебаниями с медленной огибающей на разностной частоте. Спектроскопия оптического 

смешения является аналогом гетеродинного детектирования радио- и микроволновых частот 

для оптического диапазона с фотоумножителем или фотодиодом в качестве смесителя. Назван-

ные фоточувствительные элементы производят фототок, пропорциональный квадрату полного 

электрического поля света, падающего на фотокатод.  

Для понимания методов исследования высокочастотных оптических колебаний необхо-

димо описать лазер, процесс рассеяния и спектрометр оптического смешения на языке теории 

связи. Лазерный луч, падающий на рассеивающую среду, является «несущей волной», осцил-

лирующей в данном случае с оптической частотой (~5·1014 Гц). В процессе рассеяния появля-

ется новая, рассеянная волна, основная частота которой та же, что и для падающей световой 

волны, но амплитуда и фаза этой рассеянной волны модулированы синхронно с флуктуациями 

диэлектрической постоянной среды. Чтобы извлечь информацию, содержащуюся в модуляции, 

нужно демодулировать рассеянный свет и получить спектральную плотность мощности моду-

ляции. Фильтрацию сигнала на высокой оптической частоте возможно реализовать, воспользо-

вавшись идеей, лежащей в основе супергетеродинного приемника. В этом случае основная ча-

стота несущей волны сначала сдвигается до некоторой более низкой частоты с помощью нели-

нейного смешения. Затем на этой низкой частоте, где имеются узкополосные фильтры, спектр 

анализируется прохождением по нему узкополосным фильтром. 

Итак, принцип оптического гетеродинирования позволяет измерить динамику фотонов в 

мутной среде путем регистрации кросс-корреляционной функций напряженностей [122] или 

интенсивностей [131] электрических полей, зондирующего и рассеянного мутной средой. Од-

нако регистрация кросс-корреляционной функции интенсивностей едва ли имеет смысл для ис-

следования мутных сред, так как рассеянная мощность представляет собой весьма низкоинтен-

сивный сигнал. Схема регистрации кросс-корреляционной функции напряженностей по прин-

ципу оптического гетеродинирования изображена на рисунке 1.3: В ее основе лежит интерфе-

рометр Майкельсона, одно из зеркал которого (4) колеблется. В качестве источника излучения  
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Рисунок. 1.3. Схема регистрации кросс-корреляционной функции напряженностей по принципу 

оптического гетеродинирования на основе интерферометра Майкельсона. 1 – источник фемто-

секундных лазерных импульсов, 2 – светоделительная пластина, 3 – образец сильнорассеиваю-

щей среды, 4 – колеблющееся зеркало, 5 – механический транслятор зеркала, 6 – линза, 7 –

фотоприемник. Коричневым схематически показаны исходный задержанный импульс и сигнал, 

отраженный от рассеивающего образца 

часто используются фемтосекундный лазер. Лазерный импульс разделяется полупрозрачным 

зеркалом на два канала, которые направляются к колеблющемуся зеркалу и к образцу. Сигналы, 

отраженные в обоих каналах, суммируются на фотодиоде, индуцируя биения фототока на ча-

стоте колебаний зеркала 4 с огибающей, содержащей спектральную плотность мощности рас-

сеянного образцом света [117]. Зависимость от времени мощности отраженного сигнала на ча-

стоте колебаний зеркала находят с помощью обратного преобразования Фурье от квадрата мо-

дуля огибающей кросс-корреляционной функции излучений, распространяющихся в разных 

плечах интерферометра. Принцип оптического гетеродинирования аналогичен технике Фурье-

спектроскопии, где с помощью интерферометра Майкельсона получают авто (кросс)-корреля-

ционную функцию излучения (рисунок. 1.4а,в,д) и, проводя преобразование Фурье, находят 

мощность излучения (рисунок. 1.4б,г,е). 
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Рисунок 1.4. Автокорреляционная функция (а) и кросс-корреляционные функции лазер-

ного импульса и излучения, рассеянного массивом кремниевых нанонитей с толщинами 5 мкм 

(б) и 16 мкм (д) и динамика мощности соответствующих сигналов (б, г, е) [97] 

Типичный вид кинетики диффузно отраженного сильнорассеивающей средой сигнала, 

изображенный на рисунке 1.5., можно разделить на три участка [122]. На первом участке про-

исходит рассеяние света в приграничной области среды за счет однократного рассеяния (длина 

участка примерно равна длительности фемтосекундного лазерного импульса). Второй – корот-

кий, быстро спадающий участок, обусловленный переходом от однократного рассеяния к мно-

гократному. И, наконец, на третьем участке виден медленно спадающий длинный «хвост», ха-

рактеризующимся многократным рассеянием в среде. Среднее время жизни фотонов в мутной 

среде возможно получить из данных о кинетике мощности диффузно отраженного мутной сре-

дой сигнала. В случае диффузного характера распространения света в мутной среде аппрокси-

мируют спад «хвоста» кинетики (рисунок 1.5, участок с прерывистой желтой линией) по фор-

муле 1.15, или в общем случае, рассматривают, кинетику мощности отраженного сигнала, нор-

мированную на 1, как функцию распределения обратнорассеянных фотонов по времени их де-

тектирования. Экспериментальные результаты измерения кросс-корреляционных функций 
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Рисунок 1.5. Интенсивность отраженного света как функция времени для макропористого GaP 

толщиной 35 мкм. Узкий импульс, показанный серым цветом, при τ = 0 - исходный лазерный 

импульс. Прерывистой желтой линией показан экспоненциальный спад, характерный для диф-

фузного характера распространения излучения [117] 

лазерных импульсов и рассеянного образцом излучения хорошо поддаются численному модели-

рованию. Для этого хорошо подходит описанный в предыдущем разделе стохастический метод 

Монте – Карло. На рисунке 1.6 изображена нормированная временная автокорреляционная функ-

ция света, рассеянного назад слоем случайно-неоднородной среды [27]. Из графика видно, что с 

ростом n -порядка рассеяния корреляционная функция уменьшается быстрее. Такое поведение 

хорошо согласуется с известными теоретическими и экспериментальными результатами 

[134,135]. Автокорреляционная функция рассеянного назад света формируется как сумма вкла-

дов рассеяний различных порядков n (порядок рассеяния - число актов рассеяния фотона в 

среде). Вклад рассеяния порядка n в отсутствие поглощения пропорционален n-5/2, поэтому 

именно рассеяние низких порядков формирует отраженный мутной средой сигнал на малых 

временах [136]. При этом замедление спада автокорреляционной функции при наличии погло-

щения объясняется тем, что большее количество фотонов имеют малое количество актов рассе-

яния. Высокие порядки рассеяния вносят наибольший вклад в декорреляцию излучения.  

Остановимся подробнее на описании распространения света в схеме оптического гетеро-

динирования. Импульс E0(t), отраженный от колеблющегося зеркала, положение которого опре-

деляет задержку τ, и рассеянный средой незадержанный импульс Eрасс имеют вид: 
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Рисунок 1.6. Нормированные временные автокорреляционные функции диффузно отраженного 

света, полученные при численном моделировании однократного и многократного (n = 10;100;∞) 

рассеяния, а также в результате аналитического расчета в диффузионном приближении (сплош-

ная кривая) [27]. 

𝐸଴(𝑡) =  𝐴଴𝑒ି௜(ఠబିఠವ)௧, 𝐸расс(𝑡) = 𝐴расс(𝑡)𝑒ି௜ఠబ௧, 

где A0 и Арасс(t) – в общем случае комплексные амплитуды колебаний вектора напряженности 

исходного импульса и оптического сигнала от сильнорассеивающей среды, 𝜔଴ = 2𝜋с/ 𝜆  - ча-

стота зондирующего импульса. Cигнал, отраженный от колеблющегося зеркала сдвинут по ча-

стоте на 𝜔஽ = 2𝜔଴𝑉 с⁄  =  2𝑉 𝜆⁄ , где V – скорость зеркала, 𝜆 – длина волны, в результате эф-

фекта Доплера при отражении света от движущегося зеркала при нормальном падении. Сум-

марное поле, поступающее на фотоприемник, равно сумме указанных полей: E(t) = E0(t) + 

Eрасс(t). 

Фототок, индуцируемый на фотодиоде 7 на рис. 3, линейно пропорционален интенсивно-

сти падающего излучения [132]: 

𝑖(𝑡) =  𝛽𝐼(𝑡) =  𝛽 ∙  𝐸(𝑡)𝐸∗(𝑡)  

При равенстве длин плеч интерферометра фототок на диоде будет являться амплитудно-

модулированным сигналом на частоте колебаний зеркала: 

𝑖(𝑡) = 𝑖଴ + 𝑖расс(𝑡) +  2𝛽 ∙ 𝑅𝑒{𝐴расс(𝑡)𝐴଴} ∙  cos (𝜔Д𝑡). 

Так как зеркало 4, отражающее исходный импульс, колеблется (см. рис. 3), то импульс 

E0(t) диод регистрирует в момент времени t- τ. Поэтому гетеродинный сигнал на фотодиоде при 

колеблющемся зеркале будет иметь вид биений [133] 

𝑖(𝑡, 𝜏) ~ |𝐶(𝜏)| cos 𝜔஽𝑡 , (1.16) 

где 𝐶(𝜏) – взаимная корреляционная функция полей, распространяющихся в разных плечах ин-

терферометра. Таким образом, ток фотодиода представляет собой биения с постоянным фоном, 
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огибающая которых определяется динамикой рассеяния, а частота – колебаниями зеркала и дли-

ной волны излучения: 

Так как поле Eрасс – случайное, то результирующее поле E также случайно, а значит, его 

можно охарактеризовать средней интенсивностью 𝐼~̅ 𝐸ଶതതതത. Так как E0(t) и Eрасс(t) являются стаци-

онарными процессами, то среднее по периоду волны T лазерного излучения значение интенсив-

ности, вызывающей фототок на диоде, будет следующей функцией времени задержки: 

𝐼(𝜏) =
1

𝑇
න 𝑖(𝑡, 𝜏)𝑑𝑡

்
ଶൗ

ି்
ଶൗ

 =
𝛽

𝑇
න (𝐸଴(𝑡 − 𝜏)+𝐸расс(𝑡))( 𝐸଴

∗(𝑡 − 𝜏) + 𝐸расс
∗ (𝑡))𝑑𝑡
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ି்
ଶൗ

= 

= 𝐼଴ +  𝐼расс +   
𝛽

𝑇
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ଶൗ

்
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ି்
ଶൗ

.   

Таким образом, последние два интегральных члена данного выражения есть кросс-корре-

ляционной функции полей, распространяющихся в разных плечах интерферометра. Фотодиод 

регистрирует усредненную по времени величину фототока: 

𝐼(𝜏) =  𝐼଴ +  𝐼расс + С(𝜏) + С∗(𝜏) ,   

где [99] 

С(τ) =
𝛽

𝑇
න   𝐸଴

∗(𝑡 − 𝜏)𝐸расс(𝑡)𝑑𝑡

்
ଶ

ି
்
ଶ

. (1.17) 

Воспользовавшись определением преобразования Фурье, покажем, что квадрат модуля 

кросс-корреляционной функции содержит спектральную плотность мощности отраженного 

сигнала:  

|С(τ)| = |𝐴଴𝑒ି௜(ఠబିఠವ)ఛ × lim
்→ஶ

1

𝑇
න Арасс(𝑡)𝑒ି௜ఠ௧𝑑𝑡ห= |𝐴଴𝐴расс(𝜔)𝑒ି௜(ఠబିఠವ)ఛห .

்
ଶ

ି்
ଶ

⬚

 

В работе [122] было проведено измерение мощности гетеродинного сигнала при детекти-

ровании сигнала обратно рассеянного фемтосекундного лазерного излучения от бумаги (пори-

стая сильнорассеивающая среда). На рисунке 1.7a представлены зависимости мощности гете-

родинного сигнала от времени задержки для плотной бумаги, имеющей дефекты, в различных 

исследуемых точках – в бездефектной области и в области дефекта, связанной с повышенной 

пористостью. Видно, что при большей пористости, когда плотность рассеивающих центров 

меньше, время существования сигнала уменьшается. Поведение гетеродинного сигнала, обу-

словленного интерференцией рассеянного и опорного излучения, связано с наличием много-

кратного рассеяния, приводящего к заметной задержке фотонов внутри образца. Тот факт, что 
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представленные зависимости не являются плавными, объясняется наличием стационарной 

спекл-картины. Для уменьшения влияния спеклов необходимо произвести усреднение сигнала 

по пространству. Результаты пространственного усреднения, полученные с помощью вращаю-

щегося бумажного диска, приведены на рисунке 1.7б. 

 

Рисунок 1.7. Зависимости мощности сигнала от времени задержки: (a) при зондировании бу-

маги  в области повышенной пористости (1) и в бездефектной области (2); (б)при зондировании 

бумаги, закрепленной на вращающемся диске (б) [122] 

Именно с помощью корреляционных методов измеряют временные характеристики уль-

тракоротких лазерных импульсов [137]. Метод оптического гетеродинирования является одним 

из ключевых для исследования оптических свойств случайно-неоднородных сред и был приме-

нен в работах [98,138,139] для измерения времени жизни фотонов в массивах кремниевых нано-

нитей при варьировании толщины слоя микроструктур. Так как время жизни фотона пропорци-

онально длине его траектории в среде, то данное время характеризует задержку излучения, вы-

званную именно упругим рассеянием в среде. что помогло сделать вывод о важности роли упру-

гого рассеяния в генерации оптических гармоник. 

§1.6 Свойства оптически неоднородных сред в условиях контролируемого упругого 

рассеяния 

Анализ и контроль направления распространения света, его спектрального состава и ин-

тенсивности является фундаментальной задачей оптики. Он осуществляется путем пропускания 

света через оптические элементы: фильтры, поляризаторы, зеркала, дифракционные решетки. 

Выбор сред для их создания в общем случае обусловлен структурой материала на атомном 

уровне, а также простотой модификации формы поверхности для исключения рассеяния на ней 
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света. Также для облегчения юстировки оптических схем и возможности синхронного воздей-

ствия на световые пучки большой ширины важен достаточный размер оптического элемента. 

Как известно, существует насущная необходимость в когерентном высокоинтенсивном излуче-

нии для исследований свойств материалов, создания микро- и наноструктур. Материалы с боль-

шим квантовым выходом выбирают для создания активных сред в лазерах- источниках такого 

излучения. В настоящее время наряду с традиционными конструкциями лазеров с люминесци-

рующей активной средой и зеркальным резонатором зарекомендовали себя волоконные лазеры 

и лазеры на комбинационно-активных средах. Для мультигармонического воздействия на объ-

екты пользуются преобразованиями частот в нелинейных анизотропных кристаллах, таких как 

генерация оптических гармоник, суммарных и разностных частот.  

В результате бурного развития нанотехнологий появилось большое разнообразие синте-

зированных материалов для оптики – это фотонные кристаллы, гетероструктуры, тонкие 

пленки, квантовые точки. Законы квантовой механики позволяют конструировать зонную 

структуру объекта с целью фильтрации им нежелательных компонент исходного излучения и 

концентрации фотонов внутри наноструктуры. Таким образом, исследователи имеют широкий 

выбор средств контроля над светом. Однако остаются еще нерешенными задачи применения 

оптических методов в мутных средах, в условиях сильной экстинкции. Это, например, ранняя 

диагностика патологий в биотканях и надежное дистанционное зондирование малых количеств 

опасных веществ в условиях земной атмосферы. 

Рассмотрим распространение света в мутной среде, в объеме которой случайным образом 

расположены включения с показателем преломления, отличным от такового у окружающего их 

вещества. При рассеянии света очевидным образом возникают потери интенсивности вдоль 

направления распространения светового потока, однако, возрастает интенсивность облучения 

прилегающих к исходному направлению луча областей. Ввиду неприменимости закона Бугера-

Ламберта-Бера моделирование рассеяния света позволяет оценить эффективность взаимодей-

ствия света с рассеивающей средой. Упругое рассеяние средой фотонов приводит к тому, что 

их длина пути изменяется по сравнению с таковой в нерассеивающей среде из того же матери-

ала (рисунок 1.8). Как видно из рисунка 1.8, благодаря расширению области проникновения 

излучения длина пути фотонов в мутной среде растет. Увеличение длины траектории фотона, а 

следовательно, и роста его времени жизни в объеме среды, приводит к пространственному пе-

рераспределению интенсивности излучения, а значит, и вероятности его взаимодействия со сре-

дой с точки зрения как линейных, так и нелинейных оптических эффектов.  

Исследования влияния степени оптической неоднородности среды на время жизни фото-

нов требуют, как было показано выше, прецизионных оптических методов и создания серии 

образцов с контролируемой долей рассеивателей. Объектами таких исследований стали 
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пористый SiC [99], массивы кремниевых нанонитей с варьируемой толщиной [97,98], модель-

ные суспензии с различной объемной долей рассеивателей [26]. Для пористого SiC в [99] с  

 
Рисунок 1.8. Иллюстрация влияния упругого рассеяния света на длину пути фотонов в среде: a) 

оптически однородная среда б) среда с добавлением оптических неоднородностей 

размерами пор порядка сотен нм было проведено сравнение значений кросс-корреляционной 

функции пористого SiC и исходного поликристаллического образца для значений задержки, 

много превышающих длительность исходного фемтосекундного импульса с длиной волны 1240 

нм. Для поликристаллического SiC корреляционная функция оказалась практически неотли-

чима от автокорреляционной функции исходного импульса, то есть роста времени жизни фото-

нов в нем не происходило. При этом корреляционная функция для пористого SiC была ненуле-

вой даже на временах порядка нескольких пс. По данным указанных измерений также были 

получены зависимости средней по времени мощности сигнала на частоте колебаний зеркала от 

времени, которые включали в себя резкий передний фронт, длительность которого сравнима с 

длительностью зондирующего фемтосекундного импульса (результат однократного рассеяния 

на границе образца) и дальнейший медленный спад, обусловленный многократным рассеянием 

в слое пористого SiC. Последний хорошо описывался экспоненциальным законом с постоянной 

времени порядка пс. Для кремниевых нанонитей в работах [97,98] измерения кросс-корреляци-

онных функций  показали, что для достаточно толстых массивов нанонитей корреляционная 

функция имела выраженных хвост, указывающий на диффузный характер распространения из-

лучения в случайно-неоднородных образцах; для более тонких образцов корреляционная функ-

ция была больше схожа с таковой у исходной кремниевой подложки. Для суспензии нитрида 

бора в DMSO [26] при изменяемой объемной доле порошка в результате численного моделиро-

вания был показан рост длины пути фотона в среде до двух раз. Рассчитанное распределение по 
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времени вылета отраженных средой фотонов показало, что максимальное время пребывания 

фотона в среде растет при увеличении среднего расстояния между актами упругого рассеяния.   

Рост времени жизни излучения в сильнорассеивающей среде вместе с дисперсией света 

приводит к сужению полосы пропускания световых импульсов. Авторы [140] предложили ме-

тод управления распределением энергии световых импульсов во времени и пространстве для 

приложений, требующих четкой фокусировки  узкополосного излучения, таких как избиратель-

ное уничтожение клеток в биотканях и лазерная нанохирургия. Метод основан на оптимизации 

локальной интенсивности излучения, прошедшего через пространственный модулятор света и 

слой сильнорассеивающего пигмента диоксида титана с использованием кросс-корреляцион-

ной функции исходного и преобразованного импульсов в качестве обратной связи. Показан рост 

энергии оптимизированного таким образом светового импульса - благодаря согласованности 

амплитуд волн и оптимально выбранному времени задержки - до 13 раз. Показана возможность 

контроля времени жизни излучения, оптимизированного по интенсивности диффузного про-

пускания, путем выбора времени задержки исходного импульса относительно пропущенного 

через пространственный модулятор и слой диоксида титана. 

Упругое рассеяние света также способно изменять поглощение и отражение сред. Авторы 

[141] рассчитали показатели преломления и поглощения для всего видимого диапазона поли-

дисперсных суспензий наночастиц TiO2 в парафине для видимого диапазона при варьировании 

концентрации частиц и оптической длины пути кювет. В общем случае при заданной концен-

трации частиц пропускание падало с ростом толщины среды. При этом падение пропускания 

при одной и той же концентрации было больше для образцов большей длины оптического пути. 

В среднем наблюдался рост поглощения в 10 раз при повышении концентрации частиц с 2 до 

40 ppm. В [99] было показано, что коэффициент отражения пористого SiC выше в два раза по 

сравнению с таковым у исходного поликристаллического образца за исключением области по-

глощения SiC. Для кремниевых нанонитей было показано резкое падение коэффициента пол-

ного отражения в видимом диапазоне по сравнению с кристаллической подложкой [97,142,143]. 

Значительное падение отражения в нанонитях сопровождается крайне эффективным поглоще-

нием света в них [144] Однако, при увеличении длины нанонитей разница между полным отра-

жением массива нанонитей и кристаллического кремния уменьшалась.  

При больших объемных долях рассевающих частиц, более 30%, например, в порошке или 

в очень плотной суспензии пропускание таких сред значительно меняется по сравнению со слу-

чаем малой объемной доли неоднородностей - рассеивающими центрами становятся не сами 

частицы, а пустоты между ними. Таких два режима рассеяния были показаны в работе [145] 

Было исследовано диффузное пропускание сэндвич-структур с изменяемой толщиной, в кото-

рых нанопорошок диоксида титана был распределен между стеклянными пластинами. 
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Рассмотрены два типа частиц: диаметром порядка 25 нм и с объемной долей 20-25%, и размером 

порядка 100 нм с объемной долей 45-50%. Измерения пропускания структур в видимом диапа-

зоне до и после сжатия, то есть при увеличении объемной доли рассеивателей, показали две 

различные тенденции. Для меньших частиц пропускание падало с уменьшением толщины 

структуры, а для больших частиц - возрастало, притом до сжатия пропускание было мини-

мально для образца с большим размером частиц. Была сформулирована гипотеза, что при боль-

шой объемной доле рассеивающих частиц, порядка 50% рассеивающими центрами являются не 

сами частицы, а воздушные пустоты между ними – так называемая инверсная рассеивающая 

система. Проведен сравнительный анализ транспортных длин свободного пробега ltr, рассчитан-

ных из теории эффективной среды и из диффузионной теории, для прямых и инверсных систем 

с рассмотрением диоксид-титановых сэндвич-структур до и после сжатия. Основываясь на по-

лученных данных, было предложено объяснение различия характеров изменения пропускания 

образцов при их сжатии. Пропускание образца с большими размерами частиц, а следовательно, 

и с большей объемной долей рассеивателей, описывается в рамках представления об «инверс-

ной» рассеивающей среде, для которой транспортная длина значительно больше, чем для «пря-

мой» среды вследствие существенного уменьшения размера рассеивающих областей.  

Говоря об величине сигнала комбинационного рассеяния света (КРС), не связанной с вол-

новой природой света, можно с уверенностью сказать, что она прямо пропорциональна концен-

трации вещества в образце. Чем больше частиц интересующего вещества встречается на пути 

зондирующего луча, тем больше регистрируется полезного сигнала. В связи с этим возникает 

вопрос: существует ли способ повысить число исследуемых молекул на пути излучения в об-

разце, не изменяя концентрацию вещества? Возможно, если увеличить длину пути излучения в 

образце путем создания в нем оптических неоднородностей. Контролируя долю неоднородно-

стей в объеме среды, возможно изменять время пребывания света в среде, а следовательно, и 

объём вещества, с которым взаимодействует зондирующее излучение.  

В настоящее время вклад упругого рассеяния света в формирование оптического отклика 

исследуемых сред рассмотрен лишь двумя группами авторов, работы которых будут рассмот-

рены ниже. Варьирование степени неоднородности среды, такое как изменение числа частиц в 

объеме суспензии или пористости материала осуществлялось лишь в некоторых из них 

[97,98,139,146]  

Для суспензий нитрида бора в DMSO [26] при изменяемой объемной доле порошка в ре-

зультате численного моделирования была показана возможность усиления сигнала спонтанного 

комбинационного рассеяния до 5 раз, при росте длины траектории фотонов в суспензиях,  как 

было сказано выше. Данный эффект обладал стойкостью как в присутствии слабого поглоще-

ния, так и сильной анизотропии диаграммы направленности рассеяния. В статье [146] данными 
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авторами проведено более расширенное исследование, включавшее численное моделирование 

и экспериментальные измерения сигнала КРС и величины коэффициента отражения суспензий 

наночастиц BaSO4 и BN в DMSO – жидкости с относительно большим сечением комбинацион-

ного рассеяния. Было рассмотрено влияние концентрации порошков в суспензиях на эффектив-

ность спонтанного комбинационного рассеяния в DMSO и в самих частицах. Обнаружено, что 

с ростом концентрации эффективность КРС в растворителе в геометрии на отражение растет в 

5 раз и стремится к насыщению при объемных долях наночастиц больше 10% Эффективность 

КРС от самих частиц для обоих порошков возрастала с ростом их концентрации и резко падала 

при объёмных долях, больших 1%. Результаты моделирования сигнала КРС в суспензиях пока-

зывают падение пропускания с ростом концентрации и роста сигнала КРС и достижении мак-

симума при объемных долях частиц превышающей 1%. Авторы формируют вывод о наличии 

сильной зависимости сигналов КРС компонент суспензии от их концентрации. Однако более 

детального исследования о том, как энергия перераспределяется в объеме мутной среде при 

различных концентрациях наночастиц, сделано не было. 

Обнаружение опасных для человека веществ и микроорганизмов бесконтактным спосо-

бом всегда остается актуальной задачей. Оптические методы являются одними из наиболее эф-

фективных для этих целей. Спектр комбинационного рассеяния света (КРС) позволяет с высо-

кой точностью идентифицировать химический состав образца по уникальному набору коллек-

тивных колебаний атомов. В сочетании с традиционной микроскопией комбинационное рассе-

яние позволяет получить информацию о взаимном расположении конкретных компонентов ис-

следуемой смеси. Таким образом, регистрация спектра комбинационного рассеяния с высоким 

соотношением сигнала к шуму является областью активных исследований в области оптики.  

Так как сигнал спонтанного комбинационного рассеяния достаточно слаб, прибегают к 

различной сложности техникам его усиления. Нелинейные методы включают в себя вынужден-

ное комбинационное рассеяние (ВКР) [147–149] и когерентное антистоксово рассеяние света 

(КАРС), однако необходимая для них высокие интенсивности или большая степень когерент-

ности излучения в объеме образца делают их менее подходящими для исследования сильнорас-

сеивающих и чувствительных к нагреву биологических сред. Альтернативой этим методам 

стало гигантское комбинационное рассеяние (ГКР) [150–152], которое состоит в значительном 

увеличении эффективного сечения рассеяния молекул, адсорбированных на шероховатой по-

верхности. Однако, такие поверхности невозможно создать без высокотехнологичного обору-

дования, так как характерный размер неоднородности должен составлять порядка десятка нм.  

Интенсивность сигнала КРС в среде, содержащей примеси неизвестного вещества, имеет 

значение в дистанционном определении концентрации рассеивателей в мутных средах. [153]. 

Авторы [154] предложили способ измерения интенсивности люминесценции апконверсионных 
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частиц, которая зависит от плотности мощности возбуждающего излучения. Для этого исполь-

зовали 2 длины волны, одну для возбуждения КРС в растворителе, а вторую – для возбуждения 

люминесценции в частицах. Наблюдались линейная зависимость люминесценции от мощности 

возбуждения и линейная зависимость сигнала КРС в растворителе от люминесценции частиц. 

Поэтому для измерения уровня люминесценции было предложено нормировать в каждом слу-

чае люминесценцию от частиц на сигнал КРС от растворителя. Нормируя интегральную интен-

сивность люминесценции на интенсивность спонтанного КРС от буферной среды, можно вне-

сти поправки на флуктуации интенсивности люминесценции, возникающие вследствие неодно-

родного распределения интенсивности зондирующего излучения в мутной среде. Метод позво-

ляет не учитывать эффекты ослабления плотности мощноcти излучения в приcутствии сильного 

упругого рассеяния и поглощения в мутных средах.  

Благодаря своей неинвазивности КРС-спектроскопия является активно развивающейся 

альтернативой биохимическим методам идентификации веществ и биологических соединений. 

Регистрируя сигнал комбинационного рассеяния, возможно  распознавать бактерии [155–159], 

вирусы и антитела к ним [160–163].  Практически во всех исследованиях используются стати-

стические методы обработки спектров для повышения точности результатов. В работах 

[155,157,158] такой анализ посвящен проблеме обнаружения бактериальных штаммов, устой-

чивых к тем или иным антибиотикам. В работах [160–163] с помощью КРС спектроскопии иден-

тифицированы актуальные для сегодняшней медицины вирусы гриппа, гепатита, антитела к ко-

ронавирусу. Во всех исследованиях наблюдалось четкое различие зараженных образцов и кон-

трольных. В большей части работ используется эффект ГКР (SERS) для получения хорошего 

уровня сигнала, однако показана возможность использования и спонтанного КРС [162], как пра-

вило, видимого диапазона.  

Низкочастотное комбинационное рассеяние (НКР) – рассеяние света на акустических ко-

лебаниях частиц, частоты которых определяются их материалом и формой [164]. Собственная 

частота колебаний пропорциональна усредненной по всем направлениям скорости звука внутри 

частицы и обратно пропорциональны ее характерному размеру. Часть из этих колебаний видна 

в спектре комбинационного рассеяния света. Так как интенсивность комбинационного рассея-

ния света обычно очень мала, прибегают к высоким мощностям облучения для возбуждения 

вынужденных процессов. Вынужденное низкочастотное рассеяние света позволяет создать 

электрическое поле с двумя близкими частотам, причем частоту вынужденного низкочастот-

ного комбинационного рассеяния света (ВНКР) можно варьировать путем контроля морфоло-

гии и размера частиц.  Таким образом, можно создавать источники бигармонической накачки 

для нелинейной спектроскопии систем с собственными частотами в гига- и терагерцовом диа-

пазонах. Благодаря тому, что накачка в процессе ВНКР осуществляется ультракороткими 
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импульсами, в перспективе возможно отслеживать размер наночастиц в реальном времени, 

например, в аэрозолях. Кроме того, некоторые вирусы в первом приближении представляют 

собой сферические частицы, собственные частоты которых возможно рассчитать теоретически. 

Идентификация вирусов по их спектру ВНКР имеет в перспективе преимущество перед тради-

ционным методом полимеразной цепной реакции с точки зрения скорости получения данных. 

Авторы [165] измерили спектр ВНКР суспензии вируса табачной мозаики в фосфатном 

буфере при облучении ее наносекундными импульсами с длиной волны 694.3 нм и интенсивно-

стью 0.2 ГВт/см2. Вирус табачной мозаики в первом приближении можно считать сферическим 

с размером 16 нм, при этом в исследуемой суспензии наличествовали агломераты большего 

размера. Были теоретически рассчитаны моды акустических колебаний вируса в модели ядро-

оболочка при учете взаимодействия с окружением. Вирусы растений могут служить в качестве 

модельных наночастиц для разработки методов исследования вирусов человека, их идентифи-

кации и воздействия на них с целью снижения их активности вплоть до уничтожения. 

В работе [166] было зарегистрировано вынужденное низкочастотное рассеяние света в 

водных суспензиях наночастиц CuO, ZnS, Au, Ag при его возбуждении наносекундными им-

пульсами рубинового лазера с длиной волны λ = 694.3 nm и максимумом энергии 300 мДж. 

Распределение наночастиц по размерам было измерено методом динамического рассеяния 

света. Концентрация наночастиц для образца CuO c диаметром частиц 213 нм, наибольшим из 

всех рассмотренных частиц, составляла 1013 частиц/см3. Соответствующая объемная доля нано-

частиц составляет 10-6, что является малой объемной долей. За счет использования импульсного 

возбуждения в совокупности с интенсивностью, превышающей порог ВНКР величиной 0.01-

0.1 ГВт, удается зарегистрировать сигнал от столь малой концентрации исследуемых частиц. В 

таких суспензиях можно предполагать лишь слабое рэлеевское рассеяние, и прогнозируемый 

вклад эффектов упругого рассеяния в данной ситуации довольно мал. Большие концентрации 

наночастиц не были рассмотрены авторами, вероятнее всего ввиду особенностей использован-

ных технологий изготовления суспензий наночастиц. 

Авторы [167] предложили метод определения массового соотношения липосом и воды в 

водных суспензиях по их спектрам комбинационного рассеяния липосом - фосфолипидных пу-

зырьков. Липосомы являются предметом исследований биофотоники, так как они могут пере-

носить на себе молекулы лекарств. В работе были рассмотрены липосомы диаметром 1-5 мкм 

и их облучение длиной волны 532 нм. Из рассмотренных отношений масс воды и липидов объ-

емная доля липосом в воде составила примерно 0.08-0.25. Для исследования суспензии липосом 

помещали в кювету толщиной 100 мкм. Было установлено, что соотношение интенсивностей 

КРС определенных валентных колебательных мод липида и воды прямо пропорционально от-

ношению масс липида и воды соответственно. Для расчета неизвестного соотношения масс 
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вода-липосомы необходимо знать молярную массу фосфолипида и число CH2-групп в нем. Рас-

четы параметров рассеяния в рассмотренных в статье суспензиях показывают, что диаграмма 

рассеяния света в них направлена практически строго вперед, поэтому при данных размерах 

липосом и длине волны рассеяние света не должно оказывать влияния на интенсивность опти-

ческих процессов в суспензиях. Отметим, что при изменении диаграммы рассеяния в случае 

изменения размеров липосом или использовании другой длины волны зависимость может не 

сохранить свой линейный характер, например, при исследовании наноразмерных пузырьков 

фосфолипидов. 
Перспективным материалом для биомедицинских приложений также являются наноал-

мазы, благодаря своей биодеградируемости, низкой токсичности и интенсивной люминесцен-

ции в видимом диапазоне. Наноалмазы, функционализированные карбоксильными группами, 

примечательны тем, что в зависимости от окружения (вода, метанол, этанол) проявляют разную 

интенсивность фотолюминесценции [168]. Разница в величине интегральной интенсивности по-

лосы фотолюминесценции наноалмазов в диапазоне 500-700 нм , отнесенной к интегральной 

интенсивности линии КРС воды на длине волны 580 нм, достигает 2.4 раз при концентрации 

наночастиц 1.8 г/л. Показан рост интенсивности фотолюминесценции наноалмазов при неиз-

менной интенсивности линии КРС воды водной суспензии наноалмазов со средним размером 

10 нм при увеличении концентрации частиц от 0.1 до 1.8 г/л. Несмотря на разницу в показателе 

преломления алмаза и воды на использованной длине волны 405 нм в 1.8 раз, ввиду крайне 

малого сечения упругого рассеяния рассмотренных наноалмазов растет только интенсивность 

их фотолюминесценции, а интенсивность линии КРС воды остается неизменной.  

Рост эффективности линейных и нелинейных оптических процессов в результате упругого 

рассеяния света наблюдался в пористых полупроводниках по сравнению с таковой в кристал-

лических подложках. Увеличения эффективности комбинационного рассеяния вследствие зна-

чительного увеличения времени жизни фотонов в результате эффективного упругого рассеяния 

наблюдалось в пористом карбиде кремния [99]. Образцы были получены методом анодного 

травления подложки, представлявшей собой пластину поликристаллического SiC. Полученный 

пористый карбид кремния содержал неоднородности самого разного масштаба: от единиц нм 

до включений кристаллического карбида кремния диаметром порядка нескольких мкм. Было 

обнаружено, что для длины волны излучения 633 нм сигналы КРС на частотах TO- и LO-фоно-

нов в пористом карбиде кремния в 2.7 и 4.8 раз соответственно превышают этот сигнал для 

кристаллического карбида кремния. Авторы [98] исследовали рассеивающие свойства кремни-

евых нанонитей с точки зрения роста в них сигналов КРС и третьей гармоники. Оказалось, что 

с ростом толщины слоя нитей скоррелировано растут время жизни фотонов и эффективность 

исследуемых оптических процессов.  



49 
 

Вернемся к интерференционному характеру распространения излучения свет в мутных 

средах в условиях сильного рассеяния. Если пропустить луч лазерного излучения через слой 

мутной среды (например, матовую пластинку), то на экране увидим стационарную простран-

ственно-неоднородную картину распределения интенсивности – картину спеклов (рисунок 1.9а, 

б) [169]. Картина спеклов является результатом интерференции рассеянных лучей (рисунок  

  

Рисунок 1.9. а) Наблюдение спеклов: схема экспериментальной установки [169]; б) вид картины 

спеклов [169]; в) Усиленное многократное рассеяние света. Микропорошок лазерного краси-

теля возбуждают внешним излучением для создания инверсной заселенности, при этом частицы 

порошка рассеивают свет, интенсифицируя вынужденную люминесценцию в красителе Таким 

образом, распространение световых волн в красителе имеет характер усиленного случайного 

блуждания [170]. 

1.9в), и следовательно, свидетельствует о пространственной когерентности исходного лазер-

ного пучка. Как известно, длина когерентности для лазерного излучения составляет порядка 

нескольких сантиметров благодаря малой ширине спектра этого излучения. Рассеивающая 

среда не вносит изменений в спектр волны, а только перераспределяет излучение в простран-

стве.  

Диффузно распространяющиеся фотоны могут замкнуть свои траектории в неоднородной 

среде с формированием стоячих световых волн. Свойство замкнутых траекторий света реали-

зуется в оптических резонаторах – неотъемлемых составляющих лазеров. В традиционном 



50 
 

резонаторе стоячие световые волны создаются путем многократного отражения излучения от 

зеркал. В лазере на неупорядоченной среде сама среда играет роль как активной среды, так и 

резонатора. В работах [134,171–173] теоретически и экспериментально показана возможность 

увеличения мощности излучения, обратнорассеянного неупорядоченной средой, вследствие ин-

терференционных эффектов между многократно рассеянными волнами (см. рис. 1.9б). Путем 

достаточно быстрой и мощной накачки в среде создается инверсная заселенность, а упругое 

рассеяние на случайно расположенных в объеме неоднородностях не дает излучению покинуть 

среду, индуцируя процессы вынужденного излучения (рис. 1.9в).   

В случайно-неоднородной среде лазерная генерация достигается при превышении энер-

гией накачки порогового значения ввиду большего усиления по сравнению с потерями. Такая 

система носит название лазера на случайно-неоднородной среде, стохастического лазера (СЛ), 

который был впервые описан Летоховым [174] в 1968 году. Стохастическая генерация проис-

ходит в условиях диффузного характера распространения излучения в среде, когда в результате 

упругого рассеяния средняя длина свободного пробега фотона много меньше характерного раз-

мера среды. Необходимо указать, что несмотря на то, что обратная связь в стохастическом ла-

зере некогерентна, само излучение такого лазера когерентно. Как известно, понятие когерент-

ности включает себя корреляции величин поля и интенсивности. Для узкополосного источника 

корреляция величины поля автоматически довольно высока – таким образом, ее создает любой 

узкополосный фильтр. Корреляцию интенсивности можно реализовать путем достижения 

насыщения усиления. В условиях вынужденного излучения фотонов при достаточно сильной 

накачке произойдет «истощение» активной среды, и флуктуации интенсивности будут подав-

лены, что приведет к возникновению когерентного излучения. Размер спеклов стохастического 

лазера определяются длиной и радиусом когерентности лазера накачки. Экспериментально сто-

хастическая лазерная генерация впервые была обнаружена группой Маркушева в 1986 г при 

измерении спектров люминесценции  неодима в составе порошка люминофора [175]. Генерация 

лазерного излучения проявлялась в резком сужении спектров излучения и возбуждения, значи-

тельном сокращении длительности и росте интенсивности излучения, пороговом характере и 

линейной зависимости интенсивности излучения от плотности энергии накачки. Стохастиче-

ская генерация была реализована и исследована во множестве различных материалов: порошках 

легированных ионами редкоземельных металлов [176,177], и полупроводников [171,178], в био-

логических тканях [179,180] нанокомпозитах с включениями в виде нано- или субмикронных 

частиц [181–184]. Исследования стохастической лазерной генерации расширяют методы описа-

ния распространения излучения в сложных средах в условиях сильного влияния нелинейных, 

резонансных и коллективных эффектов. В работе [185] были исследованы особенности стоха-

стической лазерной генерации в пористом фосфиде галлия, в порах которого находился раствор 
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лазерного красителя.. В зависимости от мощности накачки в такой структуре была реализована 

генерация как одномодового, так и многомодового излучения При этом имела место конкурен-

ция мод по интенсивности, выражавшаяся в ее временных флуктуациях. Измерения распреде-

ления мод по их протяженности и по диапазонам частот показали, что большинство мод имеют 

протяженность меньше диаметра пятна лазерного фокуса, а частотное распределение мод явля-

ется гауссовским ортогональным ансамблем.  

Для описания стохастической генерации в случайно-неоднородной среде диффузионное 

приближение неприменимо, так как оно не учитывает волновые свойства излучения. Спекл кар-

тина - интерференционное распределение интенсивностей, которое возникает при лазерной ге-

нерации в случайно-неоднородной среде. Спекл-картина, являясь результатом многократного 

рассеяния света, модулирует исходное излучение, так как длина когерентности последнего 

обычно много больше характерного масштаба распространения света в среде. Для флуоресцент-

ной среды при достижении порога стохастической генерации спектр вышедшего из активной 

среды флуоресцентного излучения сужается, и степень данного уменьшения описывает спек-

тральное качество флуоресценции   

Одной из активных ветвей исследований стохастической лазерной генерации является ге-

нерация в флуоресцирующих средах в присутствии интенсивного многократного рассеяния. 

Актуальность этих исследований обусловлена, в частности, потенциальным применением ре-

зультатов в области морфологической и функциональной диагностики сред со сложной струк-

турой (в том числе в биомедицинских приложениях для дифференциации нормальных и пато-

логических тканей, для биохимического анализа). Оказалось, что, спекл-картина определяет 

предельную интенсивность сигнала флуоресценции в системе флуоресцентные молекулы – 

упруго рассеивающие центры. [186,187]. Объектом исследований служили плотноупакованные 

слои наночастиц анатаза, насыщенные растворами двух различных лазерных красителей в эта-

ноле, при этом объемная доля порошка составляла 20%.  Из экспериментальных данных были 

получены транспортные длины lt для всех распространяющихся в образцах длин волн и зависи-

мость спектрального качества флуоресценции (ФЛ) от мощности накачки, которая имела тен-

денцию к насыщению. Затем было проведено стохастическое численное моделирование с пред-

варительным решением системы кинетических уравнений для усредненного по спектру ФЛ от-

клика от случайно-неоднородной среды в области формирования спекла. В результате были по-

строены карты спектрального качества ФЛ как функции транспортной длины излучения в рас-

сеивающей среде и длины вынужденной флуоресценции. На указанных зависимостях были от-

мечены точки, для которых lt соответствовала рассмотренным длинам волн ФЛ лазерных кра-

сителей. Из проведенного анализа данных было обнаружено, что при значениях мощности из-

лучения накачки, соответствующих насыщению спектрального качества ФЛ, длина 
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вынужденной ФЛ является одинаковой для обоих рассмотренных лазерных красителей, что 

означает ограничение интенсивности вынужденной ФЛ в условиях сильного рассеяния света. 

Длина вынужденной люминесценции также была оценена из отношения характерного размера 

спекла к коэффициенту излучательного переноса, что дало значение, практически совпадающее 

с результатами численного моделирования. Таким образом, связанные с упругим рассеянием 

света нелинейные эффекты определяют характеристики излучения стохастического лазера. 

Авторы исследовали параметры транспортных характеристик фотонов, характеризующих 

переход от спонтанной флуоресценции к стохастической генерации в плотноупакованный 

слоях TiO2 и SiO2 [188]. Показано, что ключевую роль имеет квазиволноводный характер рас-

пространения части флуоресцентной составляющей диффузного излучения, распространяю-

щейся на расстояния, существенно превышающие характерные размеры исследуемых сред. Не-

обходимым условием проявления этого эффекта являются сопоставимые значения транспорт-

ной длины пробега фотонов при отсутствии усиления и характерной длины усиления флуорес-

ценции, определяемой концентрацией молекул флуорофора и эффективным сечением флуорес-

ценции. 

Стохастический лазер, в котором усиление реализуется на частоте стоксовых переходов 

(КРС-СЛ) - это частный случай стохастического лазера, который использует вынужденное ком-

бинационное рассеяние (ВКР) в качестве источника усиления [189–191]. В КРС-СЛ неупругое 

рассеяние играет роль источника усиления, в то время как упругое рассеяние возвращает излу-

чение обратно в среду. Эффективность ВКР в случайно-неоднородных средах может быть зна-

чительно повышена за счет увеличения длины взаимодействия в процессе диффузионного рас-

пространения света в таких средах. Кроме того, эффект локального поля в таких средах также 

может привести к значительному повышению эффективности ВКР.  

Авторами [189] установлено, что упругое рассеяние в микропорошке BaSO4 служит меха-

низмом концентрации излучения в объеме среды за счет заведенных в результате многократ-

ного рассеяния обратно в среду фотонов. В порошке инициировано вынужденное комбинаци-

онное рассеяние с использованием только одного пикосекундного лазера накачки с длиной 

волны 532 нм. Упругое рассеяние в порошке возвращало фотоны, родившиеся в процессе спон-

танного комбинационного рассеяния, обратно в среду, что заменяло присутствие стоксового 

лазера в традиционной схеме наблюдения эффекта вынужденного комбинационного рассеяния. 

Порог ВКР составил 1 мДж, при этом эффективность преобразования фотонов накачки в фо-

тоны КРС составила 1%, что является очень большим значением. Авторы настаивают на том, 

что именно микронный размер частиц позволяет показать достижение лазерной генерации в 

порошке вследствие упругого рассеяния света, так как одна частица размером более 100 микрон 

способна обеспечить значительное комбинационное рассеяние.  
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В работе [190] было показана стохастическая лазерная генерация на комбинационных ча-

стотах в микропорошке Ba(NO3)2 при накачке как пикосекундными, так и наносекундными им-

пульсами. Для пикосекундной накачки величина порога лазерной генерации намного ниже, чем 

для наносекундной при возбуждении одной и той стоксовой линии КРС первого порядка. При-

чиной этому является быстрота переходов фотонов КРС с виртуальных уровней по сравнению 

с переходами только между реальными атомно-молекулярными уровнями. Кроме того, время 

жизни фотонов в полидисперсной среде превышает таковое в однородном материале за счет 

многократного рассеяния. Все это приводит к медленной релаксации колебательного возбуж-

дения в Ba(NO3)2. Был обнаружен рост интенсивности ВКР вместе с ее перераспределением 

между компонентами более высоких порядков при понижении температуры образца. 

В связи с вышесказанным возникает вопрос о возможности выгодного перераспределения 

плотности мощности излучения в однородной среде путем создания в ней заранее рассчитанной 

оптической неупорядоченности. Средами для исследования таких эффектов являются пористые 

материалы, суспензии, с характерными размерами неоднородностей порядка сотен нм для эф-

фективного рассеяния ими излучений видимого и ближнего инфракрасного диапазона, наибо-

лее употребимых на практике. Варьируя размер пор, пористость, концентрацию частиц в сус-

пензиях и сравнивая характеристики сигналов с таковыми в подложках или буферных жидко-

стях, можно сделать вывод о влиянии упругого рассеяния на оптический отклик среды.  

Итак, среди наиболее часто встречающихся в приложениях фотоники оптических процес-

сов важно выделить комбинационное рассеяние и поглощение света. По узким линиям спектра 

комбинационного рассеяния идентифицируют вещество и примеси в нем, однако комбинаци-

онное рассеяние – процесс слабый, и для его регистрации необходим спектрометр с лазерным 

источником. Усиление поглощения света может требоваться для локализации фототермических 

эффектов, или, например, для управления частотным диапазоном поглощения солнечных бата-

рей. Таким образом, управление эффективностью этих процессов в мутных средах имеет важ-

ное практическое значение для дистанционного детектирования и визуализации, а также для 

энергетики. 

§1.7 Выводы к Главе 1 и постановка задач исследования 

Рассмотрены вопросы, касающиеся теоретического описания и перспектив практического 

применения процесса упругого рассеяния света для повышения эффективностей поглощения и 

комбинационного рассеяния света. Можно выделить несколько основных моментов: 

1. Рассеяние света в биотканях хорошо поддается численному моделированию. Гипертермия 

биотканей в присутствии наночастиц в качестве рассеивающих и поглощающих агентов 

является перспективной разработкой в области биомедицины. Биосовместимость и 
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биодеградируемость кремния вкупе с его невысокой стоимостью определяют актуаль-

ность исследования его применимости для задач тераностики. Поэтому исследование вли-

яния присутствия кремниевых наночастиц в области опухоли в различных концентрациях, 

не превышающих предельно допустимые, на эффективность фототермической терапии 

путем численного моделирования представляются значимым. 

2. Пикосекундная лазерная фрагментация микропорошка кремния в жидкостях является пер-

спективным методом получения наночастиц с высокой степенью кристалличности и уз-

ким распределением по размерам для решения задач тераностики. Решение вопроса о вли-

янии исходной концентрации микропорошка на эффективность фазовых переходов в сус-

пензии позволит косвенно ответить на вопрос о зависимости средних размеров наноча-

стиц от исходной концентрации микропорошка.  

3. Как следует из рассмотренного выше обзора литературы, выявлен тот факт, что интерфе-

ренционные эффекты в сильнорассеивающей среде при достаточно мощной интенсивно-

сти облучения могут вызывать рост эффективности спонтанного комбинационного рассе-

яния и поглощения. Однако до сих пор нет однозначного ответа на вопрос о том, какова 

роль некогерентных процессов в мутных средах: существует ли корреляция между време-

нем жизни фотона в сильнорассеивающей среде и эффективностью линейных оптических 

процессов. 

 

В связи с вышесказанным, в настоящей работе были поставлены следующие задачи: 

1) Выполнить численное моделирование распространения лазерного излучения в биоткани, 

содержащей область опухоли, в отсутствие и присутствие кремниевых наночастиц. Рас-

считать распределение поглощенной энергии в объеме биоткани методом Монте-Карло. 

Численно решить нестационарное уравнение теплопроводности для биоткани и сделать 

вывод о влиянии присутствия КНЧ в области опухоли на эффективность прогрева опухоли 

и нагрев окружающей здоровой ткани. Провести поиск оптимальных интенсивностей и 

размеров пучков, сделать вывод о размерах опухолей, для которых фототермическая те-

рапия целесообразна. 

2) Методом Монте-Карло, сопряженным с локальным применением уравнения теплового ба-

ланса, провести численное моделирование распространение и фокусировки наносекунд-

ного лазерного импульса во взвесях микрочастиц кремния с учетом температурной зави-

симости оптических свойств кремния при различных, в том числе сравнительно высоких 

их концентрациях. Сделать вывод о том, каким образом концентрация микрочастиц в сус-

пензии влияет на массу расплава и испаренного кремния, которые косвенно указывают на 

выход наночастиц в процессе лазерной фрагментации микрочастиц. 
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3) Изготовить образцы, представляющие собой сильнорассеивающие среды, с контролируе-

мой объемной долей рассеивателей. Измерить их спектры спонтанного комбинационного 

рассеяния методом инфракрасной спектроскопии. Измерить время жизни фотонов в об-

разцах методом оптического гетеродинирования. Проанализировать результаты и сделать 

вывод о наличии корреляции между временем жизни фотонов и эффективностью КРС. 

4) Методом Монте-Карло провести математическое моделирование распространения света в 

сильнорассеивающей среде, активной в комбинационном рассеянии. Исследовать различ-

ные размеры рассеивателей и длины волн излучения. Получить зависимости времени 

жизни фотонов в сильнорассеивающей среде и эффективности спонтанного комбинаци-

онного рассеяния света от концентрации рассеивателей в суспензиях. Сравнить резуль-

таты моделирования и эксперимента. 
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ГЛАВА 2. ВЛИЯНИЕ УПРУГОГО РАССЕЯНИЯ СВЕТА В СОДЕРЖАЩИХ 

КРЕМНИЕВЫЕ НАНОЧАСТИЦЫ БИОТКАНЯХ НА ЭФФЕКТИВНОСТЬ ИХ 

ФОТОГИПЕРТЕРМИИ  

В данной главе используются материалы, опубликованные в статьях [A1], [A2]. 

§2.1 Рассмотренные модельные среды биотканей с внедренными наночастицами и их 

оптические свойства 

Проведено численное моделирование взаимодействия непрерывного лазерного излучения 

с узловой базально-клеточной карциномой (БКК) миллиметровых размеров, расположенной в 

ткани кожи лица человека [192]. Базальноклеточная карцинома является наиболее часто встре-

чающейся формой рака кожи человека. На рис. 2.1 показаны гистологические изображения нор-

мальной кожи (рис. 2.1а) и типичной узловой БКК (рис.2.1б)1. В присутствии БКК роговой слой 

и верхняя часть эпидермиса имеют нормальную морфологию, в то время как узел опухоли имеет 

форму, близкую к эллипсоидальной. 

  

      (а)                                                                       (б) 

Рисунок. 2.1. Гистологические изображения здоровой кожи (а) и узловой базальноклеточной 

карциномы (б). Поперечный размер изображения составляет 5 мм. 

Рассматривается случай адресной доставки кремниевых наночастиц (КНЧ): используемая 

модель предполагает, что после введения в биоткань КНЧ содержатся только в области, соот-

ветствующей опухоли. Для задач моделирования лазерной фотогипертермии было рассмотрено 

неполяризованное непрерывное излучение с квадратным и круговым однородным распределе-

нием интенсивности. Такая форма пучка типична для гипертермии, осуществляемой 

 
1 Измерения проведены Н.Ю. Орлинской на базе Приволжского исследовательского медицинского универ-

ситета. 
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светоизлучающими диодами [193] или многомодовыми лазерами [194]. В этих случаях одно-

родное распределение интенсивности заданной формы может быть реализовано с помощью го-

могенизаторов лазерного излучения, что позволяет получить пространственно однородное ла-

зерное пятно неполяризованного лазерного излучения (см., например, [195]). Выбор именно не-

прерывного излучения обусловлен ограничением по интенсивности лазерного облучения для 

безопасного лазерного воздействия на биоткани (ниже 500 мВт/см2 [196]), особенно для здоро-

вых тканей, окружающих опухоль. 

Следует обсудить также использование гауссового распределения интенсивности попе-

речного сечения пучка для фотогипертермии биотканей, которое является широко используе-

мой альтернативой равномерному распределению интенсивности. Неоднородность распределе-

ния интенсивности обучения биоткани считается нежелательной при проведении лазерной ги-

пертермии из-за возможной инициализации теплового разрушения в области мишени [197]. 

Сравнение этих двух режимов облучения свидетельствует о более длительном времени, необ-

ходимом для некроза раковых клеток при использование гауссова пучка [198]. Тем не менее, 

гауссовские пучки часто используются для тераностики рака (например, [199]). Чтобы сравнить 

фотогипертермические эффекты в обоих случаях, было выполнено моделирование для гауссова 

лазерного пучка с теми же параметрами, которые использовались для плоского сечения пучка. 

Проведено численное моделирование процесса нагрева подкожной опухоли с внедрен-

ными в нее КНЧ. Интенсивность излучения варьировалась в диапазоне 100 – 500 мВт/см2, в 

котором, в соответствии со схемой Летохова [200], происходит только нагрев биоткани, что 

исключает более существенные эффекты, например тепловое разрушение. Более того, интен-

сивности этого диапазона широко используются в фотодинамической терапии, и обеспечивают 

нагрев до температур, не превышающих или несущественно превышающих 42оС (см., напри-

мер, [201,202]). 

Ряд предварительных оценок ожидаемых результатов, позволивших выбрать длину волны 

излучения для фотогипертермии и оценить время выхода температуры на стационарные значе-

ния, были получены с использованием упрощенной модели биоткани -  двухслойной среды, со-

стоящая из здоровой кожи и карциномы, облучаемой излучением непрерывного лазера для двух 

длин волн: 633 и 800 нм, лежащих в диагностическом окне прозрачности (600 – 1300 нм). Для 

проведения расчетов использовалось представление исследуемого объекта в виде двухслойной 

среды, моделирующей биоткань: оптические свойства верхнего слоя соответствуют свойствам 

кожи человека в норме, а нижнего – подкожной опухоли (рис.2.2). Толщина слоя кожи состав-

ляла 0.2 мм (что соответствует толщине эпидермиса человека), толщина всего образца – Lz = 10 

мм. В поперечном сечении рассматриваемая среда представляет квадрат размером Lx х Ly = 51 

x 51 мм. Сечение лазерного пучка бралось в форме квадрата площадью 1 см2. Оптические 
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параметры верхнего и нижнего слоев модели биоткани на двух рассматриваемых длинах волн 

соответствуют параметрам кожи и базальноклеточной карциномы человека [74] и представлены 

в таблице 2.1. 

Таблица.2.1. Оптические свойства слоев в двухслойной модели биоткани на длинах волн 

633 и 800 нм [74]. 

Тип слоя µа, см-1 µt, см-1 g µа, см-1 µt, см-1 g 

 λ = 633 нм λ = 800 нм 
Слой 1 (Кожа) 2.5 177.5 0.8 1.9 136.9 0.8 
Слой 2 (Опухоль) 1.7 151.7 0.8 0.9 100.9 0.8 

 

 

Рисунок 2.2. Схема численного моделирования фотогипертермии подкожной опухоли в двух-

слойной модели в присутствии КНЧ, полученных методом лазерной абляции пористого крем-

ния в жидкостях. Сечение лазерного пучка имеет форму квадрата 

Оценочное моделирование проводилось для нескольких типов КНЧ, параметры которых 

соответствуют КНЧ, сформированным методом пикосекундной лазерной абляции пленок 

микро- и мезопористого кремния (диаметр пор менее 2 нм и от 2 до 50 нм соответственно) в 

воде и этаноле, подробно описанным в работе [101] . Для всех выбранных типов средний диа-

метр КНЧ варьировался от 14 до 65 нм. Значения оптических параметров которых были также 

выбраны в соответствии с результатами, полученными в работе [101]. Значения коэффициентов 
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поглощения µа
сусп и коэффициента экстинкции µ௧

сусп = µа
сусп + µ௦

сусп (µs –  коэффициент рассеяния), а 

также фактора анизотропии g для полученных суспензий КНЧ были восстановлены путем ана-

лиза данных измеренных спектров коллимированного пропускания, диффузного пропускания 

и отражения с использованием инверсного метода Монте-Карло [203] и представлены в таблице 

2.2.  

Таблица 2.2. Оптические свойства суспензий КНЧ, полученных методом лазерной абляции по-

ристого кремния в жидкостях, средние размеры КНЧ. 

Длина 
волны, 

нм 

Тип мишени и буферная среда для 
абляции 

µа
сусп, 
см-1 

µ௧
сусп, 
см-1 

gсусп Средний 
размер и 

дисперсия 
размера 
КНЧ, нм 

633 Микропористый кремний в воде 0.08 1.03 0.30 65±22 
Микропористый кремний в этаноле 0.20 1.12 0.31 28±22 

Мезопористый кремний в воде 0.59 2.32 0.19 14±10 
Мезопористый кремний в этаноле 0.37 2.72 0.40 25±13 

800 Микропористый кремний в воде 0.04 1.35 0.38 65±22 
Микропористый кремний в этаноле 0.01 0.60 0.34 28±22 

Мезопористый кремний в воде 0.04 0.82 0.03 14±10 
Мезопористый кремний в этаноле 0.02 1.26 0.36 25±13 

В суспензиях, полученных методом лазерной абляции пористого кремния в жидкостях, 

основной объем занимает буферная жидкость – массовая доля наночастиц составляет около 0.5 

мг/мл [101]. В работе [204] было показано, что при внутривенном введении массовая концен-

трация кремниевых частиц в различных органах, включая опухоль, может составлять 

0.01 – 0.08 %, что приблизительно соответствует концентрациям 0.1 – 0.8 мг/мл. Следует отме-

тить, что при локальной инъекции могут быть достигнуты более высокие концентрации веще-

ства в опухоли; так в работе [205] при оценке эффекта гипертермии рассмотрены концентрации 

апконверсионных наночастиц в диапазоне 2 – 9 мг/мл. В случае моделирования двухслойной 

биоткани (рисунок 2.2) нами рассмотрены концентрации КНЧ в опухоли в диапазоне 0.3 – 5.00 

мг/мл. 

Парциальные коэффициенты рассеяния и поглощения света кремниевыми наночастицами 

в составе суспензии, представленные выше в таблице 2.2, согласно формуле (1.5), пропорцио-

нальны их концентрации в буферной среде. В опухоли концентрация КНЧ возрастает в k раз по 

сравнению с концентрацией КНЧ Сm в суспензии, поэтому парциальные коэффициенты рассе-

яния и поглощения, учитывающие рассеяние и поглощения наночастицами, внедренными в 

опухоль, также увеличиваются в k раз соответственно. В расчетах предполагается, что при вве-

дении в опухоль объемная доля КНЧ остается малой, и коэффициенты рассеяния и поглощения 
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можно считать аддитивными величинами [20]. Таким образом, опухоль с внедренными наноча-

стицами будет характеризоваться следующими коэффициентами рассеяния 𝜇௦
опାНЧ, поглощения 

𝜇௔
опାНЧ, экстинкции 𝜇௧

опାНЧ и параметром анизотропии 𝑔опାНЧ: 

𝜇௦
опାНЧ  =  𝜇௦

оп + 𝑘 · 𝜇௦
сусп

   
𝜇௔

опାНЧ  =  𝜇௔
оп + 𝑘 · 𝜇௔

сусп 

𝜇௧
опାНЧ =  𝜇௦

опାНЧ +  𝜇௔
опାНЧ 

𝑔опାНЧ  =  
𝜇௦

оп  ×  𝑔оп
 ା 

𝑘 ·  𝜇௦
 сусп

 ×  𝑔сусп

𝑔оп + 𝑔сусп
 

В расчетах k варьировалось от 0.62 до 10, в соответствии с выбранными для исследования 

концентрациям КНЧ в опухоли. Оптические параметры опухоли в двухслойной модели, содер-

жащей КНЧ, рассчитанные в рамках сделанных предположений, представлены в таблице 2.3.  

Таблица 2.3. Оптические свойства подкожной опухоли с введенными КНЧ в двухслойной мо-

дели, изготовленных путем лазерной абляции пористого кремния в жидкостях (концентрация 

КНЧ в опухоли 5 мг/мл, k = 10) 

Длина 
волны, нм 

Тип введенных в опухоль частиц 
(тип мишени и буферная среда для 
абляции) 

𝜇௔
опାНЧ, 

см-1 
𝜇௧

опାНЧ

, см-1 
𝑔опାНЧ 

633 

Микропористый кремний в воде 2.5 162.0 0.77 
Микропористый кремний в этаноле 3.7 162.8 0.77 
Мезопористый кремний в воде 7.6 174.9 0.74 
Мезопористый кремний в этаноле 5.4 178.9 0.75 

800 

Микропористый кремний в воде 1.3 106.8 0.79 
Микропористый кремний в этаноле 1.0 107.0 0.77 
Мезопористый кремний в воде 1.3 109.5 0.74 

Мезопористый кремний в этаноле 1.1 113.7 0.75 

Для более детального исследования процесса фотогипертермии локализованных в биот-

кани новообразований с внедренными в них КНЧ было произведено усложнение геометрии для 

приближения к реальной гистологии биоткани, пораженной базальноклеточную карциномой 

(см. рис. 2.1) В качестве биоткани была рассмотрена содержащая опухоль кожа лица человека. 

Модель такой биоткани была представлена трехслойной средой, содержащей эллипсоид с по-

луосями 2.5 мм и 1 мм, расположенным на глубине 0.002 мм ниже поверхности кожи (рисунок 

2.3). Окружение эллипсоида состояло из плоскопараллельных слоев, соответствующих слоям 

кожи: эпидермису, дерме и подкожному жиру (рисунок 2.3), общим размером Lx х Ly x Lz = 

10x10x20 мм. Толщины и оптические характеристики слоев кожи для трехслойной модели с 

опухолью в форме эллипсоида показаны в таблице 2.4. Сечение пучка представляло собой 

окружность с радиусом r, и ось лазерного пучка совпадает с осью симметрии опухоли. Для 



61 
 

исследования влияния размера облучаемой области поверхности кожи на эффективность про-

грева опухоли вычисления были выполнены для двух размеров лазерного пучка а: совпадаю-

щим с размером опухоли, a = 5.1 мм и широким пучком, а = 10 мм.  

 

Рисунок 2.3. Схема модели фотогипертермии подкожной опухоли в трехслойной среде в при-

сутствии КНЧ, полученных путем абляции кремниевых нанонитей в жидкостях. Сечение лазер-

ного пучка имеет форму круга 

Таблица 2.4.  Толщины и оптические свойства слоев ткани здоровой кожи лица человека и уз-

ловой базальноклеточной карциномы [74,206,207] , использованные для моделирования трех-

слойной биоткани с опухолью в форме эллипсоида  

Слой кожи Толщина, мм Коэффициент 
поглощения μа, 
см-1 

Коэффициент 
экстинкции μt, 
см-1

 

Фактор анизо-
тропии g 

Карцинома 2 1 100 0.8 
Эпидермис 0.05 2.5 242.5 0.8 
Дерма 1.20 1.5 151.5 0.8 
Подкожный жир 8.75 1.5 131.5 0.8 

Реализовано численное моделирование процесса лазерного нагрева локализованной в 

трехслойной биоткани опухоли с внедренными в нее КНЧ непрерывным лазерным излучением 

с длиной волны 633 нм. По причине эффективного поглощения света наночастицами на этой 

длине волны нагрев окружающих здоровых тканей сведен к минимуму. Интенсивность света, 

распространяющегося в биоткани, уменьшается на порядок на глубине порядка нескольких 

миллиметров. Очевидно, что размер опухоли, подвергаемой ФТТ, должен быть ограничен этим 

масштабом. Для оценки влияния рассеяния и поглощения наночастицами в области опухоли на 

ее нагрев было произведено численное моделирование для нескольких типов КНЧ с парамет-

рами, которыми обладают КНЧ, сформированные методом пикосекундной лазерной абляции 
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ансамблей кремниевых нанонитей в воде (вКНЧ) и этаноле (эКНЧ) [101]. Нанонити были сфор-

мированы металл-стимулированным химическим травлением пластин кристаллического крем-

ния. На основе данных сканирующей электронной микроскопии о распределении наночастиц 

по размерам в суспензиях в результате расчетов по теории рассеяния Ми были получены нор-

мированные функции распределения КНЧ по размерам 𝑓௜ =
௡೔

ே
 для вКНЧ (рисунок 2.4а) и для 

эКНЧ (рисунок 2.4б), где индекс i соответствует i-й фракции размера КНЧ с шагом 4 нм, 𝑛௜ – 

число частиц в единице объема (парциальная объемная концентрация) для i-й фракции размера 

частиц, 𝑁 = ∑ 𝑛௜ ௜
- число всех КНЧ в единице объема (суммарная объемная концентрация). 
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Рисунок 2.4. (a), (б) [101] Распределения fi по размерам КНЧ, полученных путем абляции матриц 

кремниевых нанонитей в воде (a) и в этаноле (б); (в) зависимости сечений рассеяния и погло-

щения сферических КНЧ при длине волны облучения 633 нм от их диаметра, рассчитанные с 

помощью теории Ми 

На практике количество наночастиц в опухоли характеризуют массовой концентрацией 

Сm (в мг/мл): 𝐶௠ =  ∑ 𝜌𝑉௜𝑛௜
⬚
௜   , где 𝜌 – плотность кремния (ρ = 2.33 г/см3) [208] и Vi – средний 

объем одиночной частицы, соответствующей i – й фракции размера КНЧ. Таким образом, 
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парциальные концентрации ni с диаметром di могут быть выражены через известную функцию 

fi их распределения по размерам и массовую концентрацию Сm следующим образом: 

𝑛௜ =
𝑓௜𝐶௠

∑ 𝜌𝑉௜𝑓௜
⬚
௜

. 

Предполагая сферичность форму и высокую кристалличность как вКНЧ, так и эКНЧ, 

возможно с помощью теории Ми рассчитать парциальные сечения рассеяния σs,i,и поглощения 

σa,i (рисунок 2.4в) и факторы анизотропии для i-й фракции размеров КНЧ. Для рассматриваемой 

длины волны 633 нм показатели преломления материала КНЧ, состоящих из кристаллического 

кремния, были взяты равными n = 3.88, k = 0.0196 [209].  

Поскольку объемная КНЧ в суспензиях мала и не превышает 0.003 для максимальной кон-

центрации КНЧ, коэффициенты рассеяния 𝜇௦
опାНЧ и поглощения 𝜇а

опାНЧдля опухоли с внедрен-

ными наночастицами могут быть найдены суммированием коэффициентов рассеяния и погло-

щения для всех наночастиц соответственно с коэффициентами рассеяния 𝜇௦
оп и поглощения  𝜇а

оп 

опухоли без наночастиц, соответственно [20]: 

𝜇௦
опାНЧ  =  𝜇௦

оп + ∑ 𝜎௦,௜ 𝑛௜
⬚
௜ , 

𝜇а
опାНЧ =  𝜇а

оп + ∑ 𝜎௔,௜ 𝑛௜
⬚
௜ . 

Отношение между фактором анизотропии рассеяния 𝑔опାНЧ для опухоли с КНЧ, фактором 

анизотропии рассеяния 𝑔оп опухоли без КНЧ и факторами анизотропии рассеяния gi i-й фрак-

ции размеров КНЧ дается выражением [20]: 

𝑔опାНЧ  =  
ఓೞ

оп ௚опା ∑ ఙೞ,೔ ௚೔௡೔
⬚
೔

ఓೞ
опା ∑ ఙೞ,೔ ௡೔

⬚
೔

 , 

и эффективный коэффициент ослабления диффузно распространяющегося света(𝜇эфф
опାНЧ) 

для опухоли с внедренными КНЧ [115]: 

𝜇эфф
опାНЧ = ට3𝜇௔

опାНЧ ቀ𝜇௔
опାНЧ + 𝜇௦

опାНЧ(1 − 𝑔опାНЧ)ቁ  
(2.1) 

Данные расчеты позволили аккуратно учесть вклады частиц всех размеров, в то время как 

при измерении коэффициентов рассеяния и поглощения методом спектрофотометрии воз-

можны ошибки, вызванные осаждением частиц большого размера. Полученные таким образом 

оптические свойства опухоли в трехслойной модели, в форме эллипсоида (см. рис. 2.3), содер-

жащей КНЧ в концентрациях Сm от 1 до 7 мг/мл, представлены в таблице 2.5. 

§2.2 Расчет распределений объемной плотности поглощенной биотканью световой 

мощности 

Численное моделирование объемного распределения температуры в биоткани при ее  
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Таблица 2.5. Оптические свойства опухоли в многослойной модели без КНЧ и в присутствии 

КНЧ в концентрациях Сm 1-7 мг/мл на длине волны 633 нм. КНЧ получены методом пикосе-

кундной лазерной абляции массивов кремниевых нанонитей в воде и этаноле. 

Биоткани Массовая концентрация  
КНЧ Cm, мг/мл 

𝜇а
опାНЧ, 

см−1 
𝜇௦

опାНЧ, 
см−1 

𝑔опାНЧ 𝜇эфф
опାНЧ, 

cм−1 
Опухоль с вКНЧ 1 3.02 140.7 0.68 20.9 

3 7.06 222.2 0.58 46.1 
5 11.10 303.7 0.53 71.6 
7 15.15 385.13 0.51 96.26 

Опухоль с эКНЧ 1 1.6 102.9 0.78 10.9 
3 2.9 108.8 0.74 16.5 
5 4.18 114.6 0.70 22.0 
7 5.46 120.41 0.68 26.84 

 

лазерном облучении пучком непрерывного неполяризованного излучения с однородным рас-

пределением интенсивности проводилось в два этапа. На первом этапе методом Монте-Карло 

(см. раздел 1.2) рассчитано объемное распределение поглощенной световой мощности (карта 

поглощения) [21,210,211] в рассматриваемых средах (рисунки 2.2, 2.3). 

Для повышения эффективности расчетов вместо единичного фотона при расчете траекто-

рии рассмотрен фотонный пакет (далее – фотон), которому при входе в среду приписывается 

вес W = 1. Вес фотона уменьшается в результате поглощения: после рассеяния фотона в среде 

среда поглощает часть энергии фотона:  

∆𝑊 =  
𝜇௔

𝜇௧
𝑊  

Расчетная сетка для объемного распределения поглощенной в среде энергии (карты по-

глощения) состоит из вокселей – трехмерных ячеек, имеющих форму параллелепипедов. На 

каждом шаге расчета очередного узла траектории энергия, соответствующая потерянному весу 

фотона на этом шаге, прибавляется к текущему значению элемента карты поглощения B(x, y, z), 

соответствующего координатам (x,y,z) центра вокселя, в котором находится узел. Для расчета 

нормированной на интенсивность падающего излучения объемной плотности поглощенной 

мощности q(x, y, z) полученная карта поглощения, выраженная в весах фотонов, была нормиро-

вана на объем вокселя и число падающих фотонов с учетом их веса на единицу площади:  

𝑞(𝑥, 𝑦, 𝑧) =
𝐵(𝑥, 𝑦, 𝑧)

∆𝑥∆𝑦∆𝑧
×

𝑆пучка

𝑁фот
, 

где 𝑁фот – число фотонов, для которого реализуется расчет, 𝑆пучка-площадь поперечного сече-

ния лазерного пучка при его нормальном падении на его поверхность. Отношение поглощенной 

в каждом вокселе суммарной мощности излучения к объему вокселя представляет собой дис-

кретную функцию объемной плотности источников тепла Qвнеш (x, y, z) для среды, где x,y,z – 
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координаты центров вокселей: 

𝑄внеш (𝑥, 𝑦, 𝑧) =  𝑞(𝑥, 𝑦, 𝑧) ×
𝑃

𝑆пучка
 ,  

где P – мощность лазерного пучка. 

Границы опухоли в алгоритме определяло аналитическое уравнение эллипсоида, размеры 

и положение которого известны [25]. Факт пересечения фотоном границы опухоли определялся 

путем вычисления наличия точек пересечения луча, образуемого точкой текущего положения 

фотона и единичным вектором в направлении его распространения, и поверхности эллипсоида 

опухоли 

Для кожи с опухолью в двухслойной модели (см. рисунок 2.2) расчетная сетка для карты 

поглощения состояла из прямоугольных вокселей размером 1 мм×1 мм×0.1 мм. Моделирование 

производились для 105 фотонов (стандартное отклонение интеграла карты поглощения при та-

кой статистике составило 1%). Для кожи с опухолью в форме эллипсоида в трехслойной модели, 

изображенной на рисунке 2.3, были взяты следующие параметры. Так как характерный размер 

опухоли и глубина проникновения излучения не превышает 2-3 мм, для получения карты по-

глощения размером 201 x 201 x 500 вокселей, были рассмотрены воксели размером 0.1 мм × 0.1 

мм× 0.02 мм. Моделирование было произведено для 108 фотонов. 

На рисунке 2.5 представлено центральное продольное сечение карты поглощения Qвнеш(x 

= 0, y = 0, z), представляющее собой зависимость плотности поглощенной световой мощности 

по оси падающего лазерного пучка от глубины z для двухслойной модели без КНЧ в области 

опухоли и с различными типами КНЧ, полученных абляцией пористого кремния, для облучения 

на длинах волн 633 (рисунок 2.5а) и 800 (рисунок 2.5б) нм. Результаты представлены для мак-

симальной из рассмотренных в данной модели интенсивностей I = 500 мВт/см2. Наибольшие 

изменения в распределении плотности поглощенной мощности наблюдаются на границе слоев 

кожа-опухоль (обозначена на рис. 2.5 вертикальной пунктирной линией), что обусловлено раз-

ницей в оптических параметрах слоев. Поглощение излучения обоими слоями биоткани на 

длине волны излучения 633 нм больше по сравнению с таковым на длине волны 800 нм, что 

является следствием большего значения коэффициента поглощения для длины волны из види-

мого диапазона (см. таблицу 2.1). Добавление в нижний слой КНЧ повышает коэффициенты 

поглощения и рассеяния в нем (таблица 2.1 и 2.3), что ведет к увеличению поглощенной там 

мощности. Вполне ожидаемым является тот факт, что внедрение КНЧ с более высоким парци-

альным коэффициентом поглощения увеличивает значение объемной плотности поглощенной 

мощности. Наиболее сильно этот эффект проявляется на длине волны 633 нм (рисунок 2.5а), 

где КНЧ, полученные абляцией мезопористого кремния в воде и этаноле, обеспечивают увели-

чение максимальной поглощенной мощности в опухоли в 3 и 2 раза соответственно, причем 
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Рисунок 2.5 Влияние добавления КНЧ в опухоль на распределение объемной плотности погло-

щенной биотканью мощности лазерного излучения по глубине на оси лазерного пучка (х, у = 0) 

в двухслойной модели биоткани (пунктирная линия – граница кожи с опухолью) при ее облу-

чении непрерывным лазерным излучением интенсивностью 500 мВт/см2 с длинами волн (а) 633 

и (б) 800 нм. 

спад плотности поглощенной мощности с глубиной также более выражен для этих типов ча-

стиц. Примечательным является сопутствующий эффект, заключающийся в уменьшении погло-

щенной мощности в поверхностном слое, что вызвано повышенным поглощением излучения в 

нижнем слое и спадом интенсивности обратно рассеянной диффузной компоненты, приходя-

щей в верхний слой из нижнего. Для КНЧ с меньшим поглощением (микропористый кремний, 

аблированный в воде и этаноле) этот эффект менее выражен.  

Поскольку для длины волны 800 нм коэффициент поглощения как биотканей, так и КНЧ, 

гораздо ниже, чем для 633 нм, для этого случая вклад в поглощенную мощность обратно рассе-

янной диффузной волны является несущественным, и добавление КНЧ практически не влияет 

на плотность поглощенной мощности в верхнем слое (рисунок 2.5б), тогда как увеличение по-

глощенной мощности на глубинах более 0.4 мм во втором слое монотонно зависит от величины 

парциального коэффициента поглощения КНЧ. Наибольшие значения объемной плотности по-

глощенной мощности при этом достигаются при использовании КНЧ, полученных в результате 

лазерной абляции микро- и мезопористого кремния в воде, что обусловило выбор данных типов 

частиц для дальнейших расчетов. 
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На рисунке 2.6а,б, показаны двумерные распределения мощности поглощенного излуче-

ния Qвнеш(x, y = 0, z) в двухслойной модели биоткани, содержащей опухоль , при облучении на 

длине волны 633 нм (равномерная засветка на площади 10 мм х 10 мм) в среде без КНЧ (рисунок 

2.6а) и для случая добавления суспензии КНЧ из аблированного в воде мезопористого кремния 

в опухоль (рисунок 2.6б). Как уже было показано выше, добавление указанных КНЧ в слой  

  

Рисунок 2.6. Карты двумерного распределения плотности мощности поглощенного в модель-

ной биоткани с опухолью С излучения Qвнеш(x, y = 0, z) в Вт/см3  при засветке на длине волны 

633 нм (а,б) и 800 нм (в,г): без КНЧ (а,б) и в случае присутствия в нижнем слое КНЧ, сформи-

рованных методом лазерной абляции мезопористого кремния в воде в концентрации 5 мг/мл 

(в,г).Карты рассчитаны для облучения среды пучком с сечением 10 мм х 10 мм с равномерным 

распределением  интенсивности I = 500 мВт/см2 в течение 10 минут 

опухоли локализует поглощение излучения, при этом плотность мощности поглощенного излу-

чения при интенсивности облучения 500 мВт/см2 растет до 3-х раз (рисунок 2.5а). На рисунке 

2.6в,г показаны двумерные распределения мощности поглощенного двухслойной биотканью  

излучения (Qвнеш(x, y = 0, z) при облучении на длине волны 800 нм в среде без КНЧ (рис. 2.6в) 

и для случая добавления суспензии КНЧ из микропористого кремния, аблированного в воде 

(рисунок 2.6г). Для длины волны 800 нм эффект локализации поглощения в слое опухоли зна-

чительно слабее, но также имеет место, наблюдается небольшой (до 1.5 раз) рост поглощенной 

энергии в присутствии КНЧ (рисунок 2.5б). 

На рисунке 2.7а изображены профили нормированной объемной плотности поглощенной 

энергии q на оси пучка q(x=0, y=0, z) в трехслойной модельной биоткани с опухолью в форме 

эллипсоида как в присутствии КНЧ различных типов, так и без них. Профиль для случая без 

частиц (черная кривая на рисунке 2.7а) демонстрирует, что максимум поглощенной энергии  
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Рисунок 2.7. (а) Распределения нормированной объемной плотности мощности поглощенного 

излучения q (x=0, y=0, z) вдоль оси лазерного пучка z для различных типов КНЧ и из различных 

концентраций для пучка радиусом r = 5 мм. Пунктирными вертикальными линиями показаны 

границы опухоли; (б) Распределение q(x=0, y=0, z) в опухоли с экспоненциальной аппроксима-

цией кривой для вКНЧ с массовой концентрацией 3 мг/мл. Аппроксимация показана пунктир-

ной черной линией. Легенда общая для рисунков (a) и (б); (в) Зависимость параметра эффектив-

ности поглощения А от концентрации вКНЧ и эКНЧ в опухоли 

находится в приповерхностном слое кожи над опухолью. Это является следствием более низ-

кого коэффициента поглощения опухоли по сравнению с таковым у остальной биоткани (см. 

таблицу 2.4) вкупе с ослаблением интенсивности излучения с ростом глубины его проникнове-

ния в биоткань. Внедрение КНЧ в опухоль приводит к сдвигу максимума профиля поглощения 

в область опухоли. Помимо этого, все профили, соответствующие присутствую КНЧ в опухоли, 

демонстрируют более низкую эффективность поглощения в слоях здоровой кожи, находящихся 

под опухолью. Поскольку вКНЧ характеризуются большим коэффициентом поглощения по 

сравнению с эКНЧ при одинаковых массовых концентрациях наночастиц, для них максимум 

поглощения находится в верхних слоях опухоли, и они экранируют проникновение излучения 
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в более глубокие слои опухоли. Для эКНЧ максимум поглощения сдвинут к центру опухоли, и 

плотность поглощенной энергии в более глубоких слоях опухоли (z ≥ 1 мм) выше, чем у вКНЧ, 

благодаря более слабому экранированию. Отметим, что с увеличением концентрации КНЧ мак-

симум поглощения сдвигается к поверхности ввиду большей экстинкции излучения, приходя-

щего из верхних областей биоткани. При этом внедрение КНЧ в опухоль уменьшает поглоще-

ние излучения в эпидермисе, поскольку излучение частично поглощается наночастицами в опу-

холи, что приводит к уменьшению обратнорассеянного излучения из этой области. 

Оценка зависимости функции q(x=0, y=0, z) от параметров рассеяния и поглощения среды 

может быть полезна при конструировании КНЧ с оптимальными оптическими параметрами для 

обеспечения достаточного поглощения во всем объеме опухоли для ее эффективного нагрева. 

Отметим, что скорость спада q(x = 0, y = 0, z) с ростом глубины вплоть до z =1.5 мм тесно 

связана со значением эффективного коэффициента ослабления μэфф (см. таблицу 2.5). Более 

того, зависимости q(x=0, y=0, z) для эКНЧ с массовой концентрацией Сm = 5 мг/мл и для вКНЧ 

с массовой концентрацией Сm = 1 мг/мл характеризуются похожим поведением, в то время как 

значения μэфф для этих случаев очень близки. Было обнаружено, что функция qдифф(z) ∝ exp (-

µэфф z), которая описывает ослабление излучения при диффузном режиме его распространения 

[212], дает хорошую аппроксимацию рассчитанных зависимостей q(x=0, y=0, z) в области опу-

холи (рисунок 2.7б). Экспоненциальная аппроксимация показана для одной кривой на рисунке 

2.7б с учетом соответствующего значения µэфф, взятого из таблицы 2.5. Отметим, что наклон 

функции q(x=0, y=0, z) и ее амплитуда, определяемая коэффициентом поглощения µa, растут с 

увеличением концентрации КНЧ. Таким образом, влияние роста концентрации на эффектив-

ность поглощения на первый взгляд неочевидна: чем выше концентрация, там более выражены 

и поглощение, и падение сигнала. Для оценки эффективности поглощения света во всем объеме 

опухоли с внедренными КНЧ введем параметр A, который определяется как произведение ко-

эффициента поглощения опухоли с КНЧ на толщину «скин-слоя» проникновения излучения в 

опухоль (см. формулу 2.1): 

𝐴 =
ఓೌ

опశНЧ

ఓэфф
опశНЧ = ට

ఓೌ
опశНЧ

ଷ(ఓೌ
опశНЧାఓೞ

опశНЧ(ଵି௚опశНЧ))  
. 

Зависимости эффективности поглощения А от концентрации двух типов НЧ представлены 

на рисунке 2.7в. Видно, что в рассматриваемом диапазоне массовых концентраций Сm эффек-

тивность поглощения практически не зависит от Сm для вКНЧ, в то время как эКНЧ рост кон-

центрации рост концентрации приводит к заметному росту параметра А. Однако, при очень 

больших концентрациях КНЧ (Cm >10 мг/мл) рост A(Cm) замедляется и стремится к насыщению. 

В общем случае рост эффективности поглощения в результате внедрения вКНЧ не превышает 

25% при самой высокой их концентрации по сравнению с таковым для опухоли без них, а при 
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внедрении эКНЧ рост составляет около 40% и 60% для концентраций частиц 3 мг/мл и 7 мг/мл, 

соответственно. 

Сечения q(x, y = 0, z) для нормированной объемной плотности поглощенной мощности 

для радиуса пучка 5 мм в отсутствии КНЧ в БКК в трехслойной модели  с опухолью в форме 

эллипсоида и с КНЧ при концентрациях 3 мг/мл и 7 мг/мл показаны на рисунке 2.8.  

 

Рисунок 2.8. Сечения (x, y = 0, z) нормированной объемной плотности поглощенной энергии 

q(x, y, z) для радиуса пучка 5 мм: (а) в отсутствии КНЧ в опухоли; (б), (в) БКК с эКНЧ (б) и 

вКНЧ (в) при концентрации 3 мг/мл;  (г), (д) БКК с эКНЧ (г) и вКНЧ (д) при концентрации 7 

мг/мл 

Как уже было показано на рисунке 2.7, поглощение излучения в опухоли без КНЧ значи-

тельно ниже, чем в окружающей здоровой ткани, что, в частности, приводит к немонотонности 

на дальней границе опухоли (рисунки 2.7a,б). Внедрение наночастиц в область опухоли значи-

тельно усиливает поглощение в ней, что приводит к большей плотности поглощенной энергии 

в ней по сравнению со здоровой тканью в приповерхностной области (рисунки 2.8 б-д). При-

сутствие вКНЧ в опухоли в форме эллипсоида в трехслойной модели в концентрации 7 мг/мл 

приводит к росту эффективности поглощения на верхней границе опухоли до 20 раз, однако 

эффект экранирования, являющийся результатом усиления как поглощения, так и рассеяния, 

приводит к преимущественному поглощению энергии в верхних областях опухоли (закрашен-

ные квадраты на рисунке 2.7а,б и рисунок 2.8в,д) Для эКНЧ при концентрации 7 мг/мл макси-

мальный рост составляет около 4 раз (пустые квадраты на рисунках 2.7а,б), однако, эффект 
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экранирования значительно слабее, что приводит к более однородному распределению доба-

вочного поглощения в опухоли по глубине, что подтверждает более высокий потенциал исполь-

зования этих наночастиц для гипертермии. 

Рост поглощенной энергии вблизи дальней границы опухоли в области опухоли (возле z = 

2 мм) с внедренными КНЧ (рисунки 2.7б, 2.8в,д), выраженный в отклонении спада зависимости  

от экспоненциального для z > 1.5 мм, вызван притоком обратнорассеянного диффузного излу-

чения из окружающих здоровых тканей, где величина флюенса значительно выше по сравне-

нию с таковой в опухоли в форме эллипсоида из-за меньшего поглощения и рассеяния. Подоб-

ный эффект едва заметен в случае эКНЧ по причине меньшей разницы в коэффициентах погло-

щения и рассеяния между опухолью с внедренными КНЧ и окружающими тканями (рисунки 

2.8б,г). 

§2.3 Расчет распределений температур в биоткани в условиях объемного распределения 

источников нагрева 

Для расчета распределения температур в модельных биотканях полученные дискретные 

функции источников Qвнеш(x,y,z) были использованы для решения нестационарного уравнения 

теплопроводности для двухслойной биоткани (см. рисунок 2.2) и для решения соответствую-

щего стационарного уравнения для трехслойной биоткани с эллипсоидальной опухолью (см. 

рисунок 2.3). Для описания тепловых явлений в живых организмах широко используют неста-

ционарное уравнение теплопроводности для биоткани (биотепловое уравнение Пеннеса [213]): 

𝜌𝐶𝑝
𝜕𝑇

𝜕𝑡
− 𝛻 · (𝑘𝛻𝑇)  =  𝜌крСкр𝜔кр൫𝑇кр − 𝑇൯ +  𝑄мет + 𝑄внеш , (2.2)  

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

циент теплопроводности биоткани, ρкр, Cкр, Tкр, ωкр – плотность, теплоемкость, температура и 

коэффициент перфузии крови (перенос крови через капилляры и внеклеточные пространства в 

живой ткани [214]) соответственно, Qмет – скорость генерации метаболического тепла в единице 

объема [215], 𝑄внеш – внешний источник тепла, например, энергия, поглощенная биотканью в 

результате ее облучения лазером. Несмотря на огромный прогресс, достигнутый за более чем 

70 лет с момента его первого предложения, и различные улучшения и уточнения уравнения (см., 

например,[216–218]), уравнение Пеннеса, тем не менее, применимо для стационарного случая 

облучения биоткани непрерывным излучением[219]: 

𝛻 ∙ (𝑘𝛻𝑇) +  𝜌крСкр𝜔кр൫𝑇кр − 𝑇൯ + 𝑄мет + 𝑄внеш = 0. (2.3) 

Отметим, что решение уравнения Пеннеса в стационарной форме (формула 2.3) не зависит 

от плотности и теплоемкости биоткани. Граничные условия и значения теплофизических 
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параметров, использованных при моделировании, для обеих рассматриваемых геометрий пока-

заны в таблицах 2.6 и 2.7 соответственно. Стоит отметить, что перфузия крови в опухоли  

Таблица 2.6. Граничные условия для исследуемых моделей биотканей, содержащих опухоли 

различной формы.  

Граничное условие Двухслойная модель Опухоль в форме эллипсоида 
Температура крови Tкр 37.2 ˚С 
Начальная темпера-
тура всего модельного 
объекта 

37˚С 

Граничное условие на 
границе кожа-воздух 

Конвекция на границе кожа-воздух [225]: 

−𝑘
డ

డ௡
𝑇(𝑟, 𝑧) = ℎ(𝑇 − 𝑇возд)ห

௭ୀ଴
, 

где конвективный коэффициент теплопередачи h = 18 Вт/(м2∙К), 
Tвозд = 25оС – температура воздуха.  

Граничное условие на 
нижней границе среды 
z = Lz 

Постоянная температура 37˚С  

Граничное условие на 
боковых границах ис-
следуемой области би-
откани 

Постоянная температура 
37˚С 

Распределение температур Tбок(z) 
оценено путем решения одномер-
ного стационарного биотеплового 
уравнения в бесконечно широкой 
среде (5Lx) в отсутствие опухоли 
и объемных источников нагрева в 
биоткани. 

Таблица 2.7. Теплофизические свойства исследуемых биологических сред  [215,218] 

 

Кожа в 
двух-

слойной 
модели 

Опу-
холь в 
форме 
слоя 

Опухоль 
в форме 
эллипсо-

ида 

Эпи-
дер-

мис в 
трех-
слой-
ной 
мо-

дели 

Дерма в 
трехслой-
ной мо-

дели 

Подкож-
ный жир 
в трех-

слойной 
модели 

Кровь 

Теплоемкость 
Сp, Дж/(кг∙К)  

2291 4200 3590 3300 2670 
3770 

Плотность ρ, 
кг/м3 

1180 1150 1200 1200 1000 
1060 

Теплопровод-
ность k, Вт/(м∙К) 

0.6 0.56 0.24 0.45 0.185 
- 

Перфузия крови 
ωкр, c-1 

0.0005 0.004 0.012 0 0.006 0.0008 
- 

Объемная плот-
ность метаболи-
ческих источни-
ков тепла Qмет, 

Вт/м3 

420 
 

- 
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больше, чем в здоровой ткани, поскольку небольшие опухоли имеют более развитую сеть кро-

веносных сосудов, чем здоровая ткань [220–222]. Большая перфузия в опухоли приводит к боль-

шему оттоку от нее тепла, поэтому она хуже реагирует на температурные воздействия, чем здо-

ровая ткань. Для опухоли в форме эллипсоида коэффициент перфузии крови ниже по сравне-

нию с опухолью в двухслойной модели, так как степень развитости кровеносной системы опу-

холи увеличивается с увеличением ее размера. 

В результате проведенного моделирования были рассчитаны тепловые поля в биоткани 

для кожи, содержащей опухоль без и с КНЧ. Были исследованы температурные профили по 

глубине и ширине, чтобы выяснить теоретическую возможность полного прогрева опухоли в 

присутствии КНЧ до температур, превышающих 42° C, при недостаточном нагреве в случае 

облучения опухоли с такой же интенсивностью в отсутствие КНЧ.  

Решение биотеплового уравнения проводилось в пакете COMSOL Multiphysics® методом 

конечных элементов [138,223,224]. Для решения нестационарного уравнения использованная 

расчетная сетка была идентична набору прямоугольных вокселей, введенного при расчете 

карты поглощения методом Монте-Карло. Расчетная сетка для решения стационарного уравне-

ния была представлена тетраэдрами с минимальным и максимальным размерами элементов 0.15 

мм и 1 мм соответственно. Тетраэдрическая сетка позволяет учитывать сложную форму эллип-

соидальных границ опухоли при решении уравнения. Также такая сетка значительно сокращает 

время расчета за счет изменения размера вокселей сетки в зависимости от типичного масштаба 

моделируемой структуры (большие воксели для подкожно-жировой клетчатки и меньшие вок-

сели для кожи и опухоли) по сравнению с сеткой прямоугольных вокселей фиксированного раз-

мера. Чтобы ввести в уравнение рассчитанный ранее распределенный источник тепла, мы ис-

пользовали линейную интерполяцию дискретной функции Qвнеш (x, y, z) на узлах тетраэдриче-

ской сетки. 

Рассчитанные при решении нестационарного уравнения 2.2 карты распределения темпе-

ратур, соответствующих случаям, представленным на рисунке 2.6 для опухоли в двухслойной 

модели, показаны на рисунке 2.9. Можно видеть, что практически для всех рассмотренных ре-

жимов реализуется нагрев среды до температур в диапазоне 42–50 оС, достаточных для прове-

дения фотогипертермии, на глубинах до 5 мм. Для более детального изучения процесса нагрева 

была рассчитана кинетика нагрева биоткани с опухолью в двухслойной модели на разных глу-

бинах: на границе раздела кожа-опухоль (рисунки 2.10а,г), на глубинах z = 1 мм (рисунки 

2.10б,д) и z = 4 мм (рисунки 2.10в,е) в толще опухоли. Можно видеть, что наиболее существен-

ный рост температуры происходит в первые 200 с засветки, после чего скорость нагрева биот-

кани существенно замедляется. 
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Рисунок 2.9. Карты двумерного распределения температуры при засветке на длине волны 633 

нм (а,б) и 800 нм (в,г): без КНЧ (а,в) и в случае присутствия в нижнем слое КНЧ, сформирован-

ных методом лазерной абляции мезопористого кремния в воде в концентрации 5 мг/мл 

(б,г).Карты рассчитаны для облучения среды пучком с сечением 10 мм х 10 мм с равномерным 

распределением  интенсивности I = 500 мВт/см2 в течение 10 минут 

 

Рисунок 2.10. Кинетика нагрева опухоли на оси лазерного пучка в двухслойной модели без КНЧ 

и в присутствие КНЧ из мезопористого кремния , аблированного в воде, на глубине z = (а), (г) 

0.2 мм, (б), (д) 1 мм, (в), (е) 4 мм; при облучении на длине волны (а-в) 633 нм и (г-е)  800 нм с 

интенсивностью 500 мВт/см2 

Для всех рассмотренных значений глубины локальный нагрев опухоли в двухслойной модели 

стремится к насыщению после 300 с. Таким образом, рассмотренный выше на рисунке 2.9 
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случай засветки в течение 600 с соответствует стационарной фазе рассматриваемого процесса. 

В целом же информация о кинетике нагрева биоткани полезна при разработке протоколов про-

ведения гипертермии, в рамках которой необходимо выработать рекомендации по оптималь-

ному времени воздействия, поскольку излишний нагрев может оказать нежелательный нагрев 

на окружающие здоровые ткани. На рисунке 2.11 представлены результаты моделирования про-

филя температуры биоткани с опухолью в двухслойной модели без КНЧ и с КНЧ, полученных  

 

Рисунок 2.11. Профили распределения температуры по глубине на оси лазерного пучка в двух-

слойной модельной среде при различных концентрациях КНЧ, полученных методом лазерной 

абляции мезопористого кремния в воде, в опухоли при засветке излучением: (а) интенсивно-

стью 200 Вт/см2 на длине волны 633 нм, (б) интенсивностью 250 Вт/см2 на длине волны 800 нм. 

На соответствующих врезках показаны зависимости максимальных глубин, где температура 

превышает 42°C, от концентрации КНЧ во втором слое. Указанная на врезках погрешность 

равна половине размера вокселя в направлении z 

абляцией мезопористого кремния в воде, с различными концентрациями при облучении модель-

ной среды излучением с интенсивностями I = 200 мВт/см2 на длине волны 633 нм и I = 250 

мВт/см2 на длине волны 800 нм. Максимальная толщина слоя опухоли в двухслойной модели 

L42, в котором выполняется условие проведения гипертермии, т.е. температура превышает 42 

˚С [38], увеличивается с ростом концентрации КНЧ в опухоли (врезки на рисунке. 2.11). При 
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увеличении массовой концентрации КНЧ в опухоли в двухслойной модели от 0 до 5 мг/мл мак-

симальная глубина нагрева L42 меняется от 0.3 до 1.8 мм для длины волны 633 нм, и от 0.9 до 

1.6 мм для длины волны 800 нм (см. врезки на рис. 2.11). Полученный результат свидетель-

ствует о том, что несмотря на большее поглощение на длине волны 633 нм (таблица 2.3) и,со-

ответственно, меньшую глубину проникновения излучения в ткань по глубине (рисунок 2.5), 

нагрев опухоли происходит более эффективно, чем в случае использования лазерного пучка с 

длиной волны 800 нм по той же причине большего поглощения излучения. Полученные для 

биоткани, содержащей опухоль в форме эллипсоида, в трехслойной модели значения карты 

поглощения аналогичным образом были использованы для вычисления Qвнеш обьёмной плот-

ности мощности внутренних источников тепла в стационарном биотепловом уравнении 2.3. 

Для терапевтических применений важно инициировать тепловое разрушение ткани в резуль-

тате ее облучения только в области опухоли, не в окружающих здоровых тканях. В связи с 

этим варьировали мощность лазера P для получения температур выше пороговой T42 = 42oC во 

всем объеме опухоли при сведении к минимуму роста температуры выше T42 в окружающей 

здоровой ткани. Такой режим нагрева далее будем рассматривать как оптимальный. Поиск 

мощности облучения P, при которой достигается гипертермия опухоли с минимальным объе-

мом перегретой здоровой ткани, был выполнен для двух размеров пучков: равным поперечному 

размеру опухоли и превышающим его в два раза, для достижения достаточного прогрева гра-

ничных областей опухоли. 

Рассмотрим лазерный нагрев опухоли в форме эллипсоида в трехслойной модели пучком 

с размером, равным поперечному размеру опухоли. На рисунке 2.12 показаны продольные и 

поперечные профили распределений температуры для r = 2.5 мм и мощности 110 мВт (соответ-

ствующая интенсивность I = 560 мВт/см2 [196] ) в биоткани без и с КНЧ. Данная комбинация 

параметров r и I обеспечивает прогрев всего объема опухоли до температур выше T42 в присут-

ствии эКНЧ при концентрациях выше 5 мг/мл. Однако стоит отметить, что помимо довольно 

высокого значения интенсивности самого по себе, для достижения стационарного режима 

нагрева, который рассматривался в моделировании, необходимо облучать биоткань в течение 

времени, составляющего более 400 с [200], как было показано выше для биоткани с опухолью 

в двухслойной модели (см. рисунок 2.10). Внедрение эКНЧ в опухоль в форме эллипсоида в 

трехслойной биоткани обеспечивает дополнительный рост температуры до 4.6оС на оси пучка 

для максимальной массовой концентрации 7 мг/мл (рисунок 2.12а, сплошная красная линия) и 

уширяет продольный и поперечный размер области, нагреваемой выше T42, реализуя, таким  
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Рисунок 2.12. Распределение температур в биоткани с КНЧ, внедренными в опухоль при ука-

занных 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 тем-

пературные зависимости на глубине z = 1 мм, соответствующей центру опухоли. Красной гори-

зонтальной линией обозначена пороговая температура гипертермии; серыми вертикальными 

линиями обозначены границы опухоли 

образом, достаточный нагрев всей опухоли для всех рассматриваемых концентраций (рисунок 

2.12б). Применение вКНЧ приводит к менее эффективному дополнительному нагреву опухоли: 

хотя весь объем опухоли нагрет выше T42, максимальная температура достигается только на 

протяжении нескольких сотен микрон в верхней области опухоли, и нижняя часть опухоли 

нагрета значительно меньше по сравнению с её верхней частью. Отметим, что максимальная 

температура, полученная при самой высокой концентрации вКНЧ (7 мг/мл), практически та же, 

что в случае добавления эКНЧ в концентрации 5 мг/мл. Данные результаты можно объяснить 

ростом эффективности поглощения эКНЧ с их концентрацией, в то время как повышение кон-

центрации вКНЧ в опухоли в рассматриваемом диапазоне (1-7 мг/мл) практически не влияет на 

эффективность поглощения A излучения в ней (рисунок 2.7в). 

Стоит отметить, что перегрева окружающих здоровых тканей избежать невозможно, од-

нако перегрев происходит преимущественно в подкожном слое над опухолевой тканью. Не-

смотря на меньшую эффективность поглощения в этой области по причине присутствия КНЧ в 

опухоли (см. рисунок 2.7а), ее перегрев происходит по причине притока тепла из области опу-

холи (рисунок 2.12). Тем не менее, перегрев здоровых тканей, находящихся под опухолью, не 

превышает 2 градусов и быстро спадает с глубиной, в то время как в поперечном направлении 

перегрев здоровой ткани пренебрежимо мал (рисунок 2.12б). 
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Рассмотрим лазерный нагрев опухоли в форме эллипсоида в трехслойной модели пучком 

с размером, превышающим поперечный размеру опухоли. Предыдущий рассмотренный случай 

для r = 2.5 мм продемонстрировал потенциал применения КНЧ для увеличения эффективности 

лазерной гипертермии. Однако, необходимая интенсивность величиной 560 мВт/см2 представ-

ляется чрезмерно высокой с точки зрения требований безопасности, при которые оптимальная 

интенсивность составляет около 200 мВт/см2
 и меньше [196]. Очевидно, что увеличение ради-

уса пучка позволяет накопить в биоткани ту же энергию, но с меньшей интенсивностью. На 

рисунке 2.13 изображены профили температуры для пучка радиусом 5 мм и мощностью 165 

мВт. Соответствующая интенсивность составляет 210 мВт/см2
, что существенно ниже, чем мак-

симально допустимая интенсивность порядка 500 мВт/см2
, при которой происходит только  
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Рисунок 2.13. Распределение температуры в биоткани с КНЧ, внедренными в опухоль при ука-

занных массовых концентрациях при облучении лазерным пучком радиуса 5 мм и мощностью 

165 мВт: (а) профиль температуры на оси пучка T(x=0, y=0, z); (б) Поперечные температурные 

зависимости на глубине z = 1 мм, соответствующей центру опухоли. Красной горизонтальной 

линией обозначена пороговая температура гипертермии; серыми вертикальными линиями обо-

значены границы опухоли 

нагрев биоткани. В этом случае максимальный прирост температуры, являющийся результатом 

внедрения КНЧ, составляет 1.9oC, реализуемый при внедрении эКНЧ в концентрации 7 мг/мл. 

На рисунке 2.13а показано, что присутствие КНЧ в объеме опухоли позволяет нагреть весь ее 

объем до температур, превышающих T42 во всем объеме опухоли, при том, что без КНЧ данная 

пороговая температура не достигается. Однако, можно ожидать, что ввиду сложной структуры 

биоткани температуры в реальной ткани могут изменяться, и полученный результат не так зна-

чителен по сравнению с приростом температуры в 4.5oC, достигнутом при облучении более 
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узким пучком. Сравнение с рисунком 2.12 приводит к выводу, что применение пучка с диамет-

ром, превышающим ширину опухоли, позволяет реализовать более однородное поперечное рас-

пределение температур в области опухоли. 

На рисунке 2.14 показана зависимость температуры в центре опухоли в форме эллипсоида 

(x = 0, y = 0, z = 1 мм) и в здоровой ткани, прилегающей к опухоли, на той же глубине (x = 0, y 

= 3 мм, z = 1 мм) от мощности лазерного пучка для обоих рассмотренных диаметров пучков. 

Меньший размер пучка позволяет достичь более выраженного температурного контраста 

между опухолевой и здоровой тканью величиной до 5оС по сравнению с 1.5оС для большего 
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Рисунок 2.14. Зависимости температуры в (x = 0, y = 0, z = 1 мм), в центре опухоли (заполненные 

маркеры) и в (x = 0, y = 3 мм, z = 1 мм) в здоровой коже, прилегающей к опухоли, на той же 

глубине (пустые маркеры) от мощности лазера: (a) радиус пучка 2.5 мм; (б) радиус пучка 5 мм. 

Пороговая температура гипертермии показана красной горизонтальной линией 

пучка при сравнимых мощностях пучков. Необходимо подчеркнуть, что в случае противоопу-

холевой терапии требования ANSI (American National Standards Institute) для максимально до-

пустимой интенсивности (200 мВт/см2) [196] могут быть нарушены в области опухоли при усло-

вии, что окружающие здоровые ткани не подвергаются чрезмерному лазерному воздействию. 

Таким образом, большая разница в температурах в опухоли в форме эллипсоида и здоро-

вой ткани в случае более узкого пучка дает больше возможностей регулировки мощности пучка 
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для выполнения условий оптимального нагрева. Отметим, что меньшая разница температур в 

случае широкого пучка обусловлена выбором положения точки в здоровой ткани – она попадает 

в область прямого лазерного облучения 5-миллиметровым лазерным пучком, в то время как в 

случае облучения более узким пучком рост температуры в здоровой ткани вызван только теп-

лопроводностью. 

Расчеты распределения температур в биоткани в форме эллипсоида в трехслойной мо-

дели при гауссовом распределении интенсивности в сечении пучка (рисунок 2.15) свидетель-

ствуют о том, что при одинаковых мощностях облучения с использованием гауссовой формы 

пучка температуры нагрева опухоли более низкие, чем те, что реализуются при использовании 

плоского распределения интенсивности пучка: объем опухоли прогревается до пороговой тем-

пературы 42оС не полностью при P0 = 110 мВт и r = 2.5 мм (точно равный ширине опухоли) (см. 

рисунки 2.12 и 2.15а,б) и точно до температуры 42оС при P0 = 165 мВт и r = 4 мм (см. рисунки 

2.13 и 2.15в,г, при этом радиус пучка для однородного распределения интенсивности больше, 

чем для гауссового распределения интенсивности, что указывает на еще меньшую эффектив-

ность нагрева опухоли в последнем случае). Полученный результат достаточно ясен: во-первых, 

если радиус лазерного пучка превышает радиус опухоли, то более 37% мощности лазерного 

излучения поглощается в области биоткани вне опухоли, и, во-вторых, из-за сильно неравно-

мерной скорости нагрева локальная эффективность теплопроводности выше, чем в случае од-

нородного распределения интенсивности в сечении лазерного пучка. Таким образом, резуль-

таты численного моделирования гипертермии биоткани лазерным пучком с гауссовым распре-

делением интенсивности свидетельствуют, что однородное распределение интенсивности в се-

чении лазерного пучка обладает определенными преимуществами перед гауссовым. 

Поскольку экспериментальные результаты, позволяющие оценить достоверность выпол-

ненных расчетов, отсутствуют, были проанализированы аналогичное численное моделирование 

[77–79] нагрева водных суспензий КНЧ. Однако такие исследования не учитывают влияние 

окружающих биотканей как с точки зрения распространения излучения, так и с точки зрения их 

теплопередачи. Результаты численного моделирования нагрева биотканей качественно согла-

суются с результатами эксперимента2 по лазерному нагреву агаровых фантомов биотканей из-

лучением с длиной волны 660 нм и интенсивностью 411 мВт/см2, что находится в пределах ти-

пичных значений, анализировавшихся при моделировании. Были изготовлены оптические фан-

томы, имитирующие оптические свойства биотканей в красном и ближнем ИК диапазонах пу-

тем добавления в агар липофундина и красной туши в пропорциях, обеспечивающих хорошее 

согласие оптических свойств использованных фантомов с усредненными оптическими свой- 

 
2 Эксперименты были проведены в лаборатории биофотоники Института прикладной физики РАН. 
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Рисунок 2.15. Распределение температур в биоткани с БКК, содержащей КНЧ в массовой 

концентрации 5 мг/мл при облучении лазерным пучком с гауссовым распределением интенсив-

ности: (а, б) радиус пучка 2.5 мм и мощность 110 мВт; (в, г) радиус пучка  4 мм и мощность 165 

мВт; (а, б) профиль температуры вдоль оси пучка T(x = 0, y = 0, z); (б,д) поперечный профиль 

температур на глубине  z = 1мм, соответствующей центру опухоли. Красными горизонтальными 

линиями показана пороговая температура гипертермии 42 °C; штриховыми вертикальными ли-

ниями показаны границы опухоли. 

ствами кожи человека in vivo [226] . Анализ характеристик рассеяния и поглощения света изго-

товленных фантомов проводился путем измерения их спектров коллимированного и диффуз-

ного пропускания, а также диффузного отражения в диапазоне длин волн 600–1000 нм с исполь-

зованием спектрофотометра Analytik Jena SPECORD 250, оснащенного интегрирующей сферой. 

Восстановление значений коэффициентов рассеяния μs, поглощения μа и фактора анизотропии 

g осуществлялось по перечисленным выше спектрофотометрическим данным с использованием 

инверсного метода Монте-Карло, подробно описанного в работе [101]. Итоговые спектры коэф-

фициентов рассеяния и поглощения фантома биоткани представлены на рисунке 2.16. 
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Рисунок 2.16. Спектральные зависимости транспортного коэффициента рассеяния μs’= 𝑙௧௥
ିଵ(а) и 

коэффициента поглощения μa (б) изготовленных агаровых фантомов биоткани и усредненные 

характеристики кожи человека in vivo [226] 

Эксперименты по лазерному нагреву были проведены для нанокристаллических частиц 

кремния, формируемым методом пикосекундной лазерной абляции массивов кремниевых нано-

нитей (КНН) в воде и этаноле (см. рисунок 2.4). Суспензия КНЧ, изготовленных методом пико-

секундной лазерной абляции низколегированных КНН в воде, наносились на поверхность фан-

тома в виде капли объемом 0.2 мл, жидкость распределялась на поверхности фантома на пло-

щади порядка 8 см2; экспозиция суспензии наночастиц составляла порядка 5 минут, после чего 

проводился лазерный нагрев поверхности и измерение с помощью тепловизора Testo 865 карт 

температур областей как с КНЧ, так и без них (рисунок 2.17). Проведено усреднение по 4-м 

независимым экспериментам результатов нагрева фантома без КНЧ и после поверхностной ап-

пликации капли суспензии КНЧ, показавшее достоверный рост величины лазерного нагрева 

среды при добавлении в нее оптических неоднородностей (рисунок 2.18). Таким образом, как в 

моделировании, так и в эксперименте значение разницы нагрева в отсутствие и в присутствие 

КНЧ в биоткани составляет несколько градусов при биосовместимых концентрациях КНЧ в би-

отканях. 
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Рисунок 2.17. Типичные карты температур до (а,б) и после (в,г) нагрева агарового фантома би-

откани без (а), (в) и с (б), (г) поверхностной аппликацией суспензии КНЧ в область нагрева. На 

каждом изображении крестиком указан центр области нагрева и указана температура, соответ-

ствующая этой точке 
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Рисунок 2.18. Средние значения нагрева фантома биоткани при облучении на длине волны 660 

нм без нанесения КНЧ и после поверхностной аппликации капли суспензии КНЧ 
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§2.4 Выводы к Главе 2 

Выполнено численное моделирование гипертермии опухоли кожи человека в условиях 

адресной доставки КНЧ в область опухоли. КНЧ получены химически чистым методом лазер-

ной абляции кремниевых нанонитей и пористого кремния – биосовместимых субстратов. Были 

выполнены расчеты для различных их концентраций частиц, размеров пучка и мощности облу-

чения с целью выявить оптимальные условия нагрева опухоли выше пороговой температуры 

гипертермии 42оС вместе с минимизацией чрезмерного нагрева окружающих здоровых тканей. 

Был предложен параметр – нормированная на интенсивность облучения плотность поглощен-

ной мощности для оценки эффективности объемного поглощения в зависимости от оптических 

свойств биоткани с КНЧ в качестве меры эффективности НЧ для проведения гипертермии. Был 

продемонстрирован эффект экранирования более глубоких областей опухоли от излучения в 

присутствии КНЧ с высоким коэффициентом поглощения, что указывает на необходимость 

тщательного подбора концентрации КНЧ в опухоли. Было продемонстрировано, что облучение 

пучком с меньшим радиусом позволяет получить более высокий температурный контраст 

между опухолью и окружающими нормальными тканями (около 5°C), чем в случае большего 

радиуса пучка (1.5°C) при сопоставимой мощности пучка, при которой здоровая ткань, сосед-

ствующая с опухолью, остается недостаточно прогретой, в то время как эКНЧ обеспечивают 

более высокий дополнительный нагрев по сравнению с вКНЧ при той же концентрации нано-

частиц в опухоли. 

.  
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ГЛАВА 3. ВЛИЯНИЕ УПРУГОГО РАССЕЯНИЯ СВЕТА НА ЭФФЕКТИВНОСТЬ 

ФАЗОВЫХ ПЕРЕХОДОВ В СУСПЕНЗИЯХ МИКРОПОРОШКА КРЕМНИЯ В 

УСЛОВИЯХ ПИКОСЕКУНДНОГО ЛАЗЕРНОГО ВОЗБУЖДЕНИЯ 

В данной главе используются материалы, опубликованные в статьях [A3], [A4]. 

§3.1. Численная модель распространения сфокусированного пикосекундного лазерного 

импульса в водной взвеси кремниевых микрочастиц  

Численная модель сходна с моделью расчета распределений температур в нагреваемых 

лазером биотканях с внедренными в них наночастицами, описанной в предыдущем главе. Она 

состоит из трех частей. На первом шаге производится расчет поглощения и рассеяния микроча-

стиц с использованием теории Ми с учетом температурных зависимостей показателей прелом-

ления и поглощения кремния и воды для выбранных длин волн. На втором шаге производится 

моделирование объемного распределения поглощения света в суспензиях под воздействием ла-

зерного излучения с заданной конфигурацией пучка, с использованием рассчитанных на преды-

дущем шаге оптических параметров водных суспензий кремниевых микрочастиц. На третьем 

шаге производится оценка распределения температур в суспензиях путем локального примене-

ния уравнение теплового баланса. 

Моделирование было произведено для пикосекундных лазерных импульсов: энергия 16 

мДж, длительность импульса 34 пс, частота следования импульсов 10 Гц, длина волны 1064 нм, 

а также для импульсов с той же энергией с длиной волны 532 нм. Лазерное излучение заводи-

лось в суспензию через верхнюю часть прямоугольной среды, нормально к поверхности (рису-

нок 3.1). Предполагалось, что пучок был сфокусирован линзой с фокусным расстоянием, рав-

ным 80 мм в центр облучаемой суспензии, что соответствует глубине zf = 5 мм от поверхности 

среды. Пучок обладал гауссовым распределением интенсивности с радиусом r = 0.25 мм на 

верхней границе суспензии. Была рассмотрена суспензия микропорошка кремния, состоящая из 

микросфер диаметром 5 мкм. Были рассмотрены концентрации кремниевых микрочастиц в воде 

в диапазоне от 0.5 до 12 мг/мл. Использование воды в качестве буферной среды, с одной сто-

роны, позволяет формировать довольно стабильные ансамбли кремниевых микрочастиц в ре-

жиме абляции [96,101,106], a c другой стороны подразумевает дальнейшее использование по-

лученных фрагментацией суспензий кремниевых наночастиц непосредственно в экспериментах 

с биологическими тканями и их фантомами из-за совместимости этой жидкости с живыми ор-

ганизмами. 

Использование пикосекундных импульсов обладает двумя важными особенностями, ко-

торые следует рассмотреть при моделировании. С одной стороны, тепловое равновесие элек-

тронной и решеточной подсистем устанавливается на временах, значительно меньших, чем 
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Рисунок 3.1 Схема моделируемого эксперимента по лазерной фрагментации микропорошка 

длительность лазерного импульса [227,228]. С другой стороны, на протяжении действия лазер-

ного импульса при оценке максимальных температур, достигаемых кремнием в суспензии, диф-

фузия тепла незначительна. Для низкой частоты следования импульсов суспензия практически 

полностью остывает до первоначальной температуры за время между лазерными импульсами 

(0.1 с), поэтому при моделировании достаточно рассмотреть поглощение энергии одного лазер-

ного импульса.  

Распределение энергии, поглощенной кремниевыми микрочастицами, при облучении сус-

пензии одним лазерным импульсом было рассчитано методом Монте-Карло. Суммарный объем 

рассматриваемой области был взят равным Lx Ly Lz = 2х2х7.8 мм3. Расчетная сетка для погло-

щенной кремнием энергии и его температуры в водной суспензии представляла собой массив 

прямоугольных вокселей размером v = ΔxΔyΔz = 0.01 х 0.01 х 0.03 мм3. Размер сетки был обу-

словлен выбором достаточно большого соотношения  2r/ Δx и  b/Δz, порядка нескольких еди-

ниц, где b – конфокальный параметр. Для моделирования распространения гауссова пучка с 

заданными параметрами фокусировки было использовано квазиоптическое приближение. 

Начальные координаты x0, y0 каждого фотона в плоскости границы z = 0 в системе координат, 

изображенной на рисунке 3.1, задавались с помощью преобразования Бокса-Мюллера [229]: 

x0 = 𝜉ଵ ∙
௥

√ଶ
, y0 = 𝜉 ଶ ∙

௥

√ଶ
,                                                 (3.1) 

где ξ1, ξ2 - случайные величины, распределенные по гауссовому закону с M = 0 и σ = 1. Началь-

ный направляющий вектор движения фотона задавался в направлении на точку фокуса, что 
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соответствует формированию фокуса в приближении геометрической оптики. Выбранные ли-

нейные размеры элементарной ячейки Δx, Δy и Δz значительно превышают радиус перетяжки 

используемого лазерного пучка 𝜌௙= 0.0034 мм, поэтому данное упрощение углового распреде-

ления не приводит к искажению профиля пучка, так как адекватно описывает его форму вне 

перетяжки. Значение ρf  было получено путем применения известных соотношений для радиуса 

𝜌 (𝑧) гауссового пучка [169]:  𝜌௙ =  𝑓𝜆 2𝜋𝜌଴⁄  и при известном радиусе пучка r на поверхности 

суспензии получено уравнение для 𝜌௙:  𝑟ଶ = 7.6 ∙ 10ି଻𝜌௙
ିଶ + 0.817 𝜌௙

ଶ, которое решено с по-

мощью пакета программ Wolfram Mathematica.  

§3.2. Оптические характеристики водных суспензий микрочастиц кремния, 

использованные в моделировании 

Для рассматриваемых длин волн 532 нм и 1064 нм соответственно мнимая часть показа-

теля преломления кристаллического кремния сильно зависит от температуры T [230,231] : 

k (T, 532 нм) = 0.039 exp (T / 703) , 

k (T, 1064 нм) = 8.471 × 10-6 (12.991 exp(0.0048T) – 52.588 exp(-0.000226T)). 

Для жидкого кремния kж (532 нм) = 4.234 [230] и kж(1064 нм) = 6.447 [231] . 

Изменение в показателе преломления кристаллического кремния в результате его нагрева 

предполагалось следующим [73,232] : 

 n(T, 532 нм) = 4.152 + 5.5×10-4 (T-273), (3.2) 

  n(T, 1064 нм) =  3.554  + 2.7×10-4 (T-273).  (3.3) 

Для жидкого кремния показатели преломления равны nж = 3.0 для длины волны 532 нм и nж= 

5.0 для длины волны 1064 нм соответственно [233]. Показатели преломления воды nср воды и 

водяного пара равны 1.32 и 1.00, соответственно для длины волны 1064 нм, а для длины волны 

532 нм показатель преломления воды равен 1.34 [234]. Учет поглощения воды на длине волны 

облучения 1064 нм будет рассмотрен ниже. 

Оптические свойства суспензий кремниевых микрочастиц (КМЧ) были рассчитаны в рам-

ках теории Ми в предположении, что кремниевые микрочастицы являются сферами с диамет-

ром 5 мкм. Несмотря на то, что реальные частицы имеют неправильную многогранную форму 

и полидисперсное распределение по размерам ввиду силу особенностей механического раз-

мола, данное приближение оправдано как отсутствием явно выраженной анизотропии формы 

[33,235], так и оценкой среднего размера КМЧ как 5 мкм при невозможности точного построе-

ния гистограмм распределения по размерам таких частиц. Вероятность рассеяния фотонов на 

полярный угол θ определялась фазовой функцией Хеньи-Гринштейна (формула 1.12). 
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Предполагалось, что объемная доля КМЧ в суспензии мала, и коэффициенты рассеяния и 

поглощения могут быть рассмотрены как аддитивные величины [20]: μs=σs·N, μa=σa·N для 

длины волны 532 нм и для длины волны 1064 нм в отсутствие жидкой воды в данном вокселе, 

и μa=σa·N + μв для присутствия жидкой воды в вокселе на длине волны 1064 нм, с коэффициен-

том поглощения μв = 0.015 мм-1 [236], где N – концентрация микрочастиц в cуспензии, σs, σa, 

сечения рассеяния и поглощения одиночной кремниевой микрочастицы соответственно. 

Физические и оптические свойства суспензий КМЧ, использованные в расчетах, представ-

лены в таблице 3.1. Для коэффициентов рассеяния и поглощения показан диапазон их измене-

ния при изменении температуры от T0 = 300K до Tисп= 3473K. 

Таблица 3.1. Физические и оптические свойства суспензий КМЧ, использованные при модели-

ровании (для оптических свойств указан диапазон их изменения при T0 ≤ T ≤ Tисп). 

Массовая 
концен-
трация 
КМЧ Сm, 
мг/мл 

Объемная 
доля КМЧ 
f 

Число 
частиц  
N, см-3 

μs, мм-1, 
 λ = 532 нм 

μa, мм-1,  
λ = 532 нм 

μs, мм-1, 
 λ = 1064 нм 

μa, мм-1,  
λ = 1064 нм 

0.5 2.15·10-4 3.28·106 0.09 - 0.12 0.05 - 0.03 0.09 – 0.15 0.02 – 0.05 

1.8 7.73·10-4 1.18·107 0.31 - 0.42 0.19 - 0.11 0.34 – 0.54 0.02 – 0.19 

5 0.0022 3.28·107 0.87-1.18 0.52 - 0.30 0.94 – 1.49  0.02 – 0.52 

7 0.0030 4.59·107 1.22 - 1.65 0.72 - 0.42 1.32 – 2.09  0.02 – 0.73 

12 0.0052 7.87·107 2.08 - 2.83 1.24 - 0.71 2.25 – 3.58  0.02 – 1.26 

Как видно из таблицы 3.1, для выбранных длин волн коэффициенты рассеяния суспензий 

КМЧ при одинаковых массовых концентрациях частиц Cm имеют близкие значения. Для длины 

волны 532 нм коэффициент поглощения суспензии КМЧ уменьшается с повышением темпера-

туры, и это снижение можно оценить как 65%. Для длины волны 1064 нм коэффициент погло-

щения суспензии КМЧ быстро увеличивается с повышением температуры до 55 раз.  

§3.3. Расчет пространственных распределений энтальпии и температур в суспензии 

Расчет распространения одиночного пикосекундного лазерного импульса фрагментирую-

щего лазерного излучения в суспензии КМЧ требует одновременного учета величины погло-

щенной энергии и локальных температур кремния и воды. Поэтому расчет представлял собой 
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итеративную процедуру, состоящую из последовательного расчета распределения поглощен-

ной световой энергии в среде и нагрева среды, вызванного этим поглощением [237]. Для учета 

температурной зависимости оптических свойств суспензии КМЧ расчет распространения им-

пульса с энергией 16 мДж состоял из 20 последовательных этапов. Длительность рассматрива-

емого импульса составляет 34 пс, поэтому время, соответствующее каждому этапу, составляет 

1.7 пс. Времена электронно-фононной релаксации в кремнии составляют менее 1 пс [111], по-

этому в течение времени, соответствующего одному этапу, происходит оптический нагрев 

кремния. Поскольку оптические свойства суспензии µs, µa, g являются функциями температур 

кремния и воды, было сделано допущение, что температуры компонентов суспензии в объеме 

одного вокселя постоянны, и поэтому µs, µa, g являются кусочными функциями координат, име-

ющими постоянные значения в пределах объема одного вокселя. Для каждого этапа, состоящего 

из последовательного расчета карт поглощения и температуры во взвеси КМЧ, моделирование 

производились для 107 фотонов. 

Для получения дискретной функции энтальпии одного вокселя H(x,y,z,i),  где x, y, z -коор-

динаты центров вокселей, и i - номер этапа расчета, производился расчет величины световой 

энергии ΔH(x,y,z,i), поглощенной кремнием массой mv = cmv на i-м этапе, находящимся в объеме 

v одного вокселя, и это значение суммировалось со значением функции энтальпии H(x,y,z,i-1), 

найденным на предыдущем этапе расчетов. Связь энтальпии и температуры для каждого вок-

селя (x, y, z) была рассчитана путем локального применения уравнения теплового баланса для 

массы кремния mv: 

𝐻(𝑥, 𝑦, 𝑧, 𝑖) = 𝐻(𝑥, 𝑦, 𝑧, 𝑖 − 1) +  𝐶ௌ௜൫𝑇௜ିଵ(𝑥, 𝑦, 𝑧)൯ ∙ 𝑚௩ ∙ ൫𝑇௜(𝑥, 𝑦, 𝑧) − 𝑇௜ିଵ(𝑥, 𝑦, 𝑧)൯, (3.4) 

где СSi(T) - теплоемкость кремния, зависящая от температуры: CSi_1 = 0.7 + 2.8·10-4 T [Дж/г] и 

CSi_2 = 1 [Дж/г] для температур ниже и выше температуры Ta=1373 К, соответственно [238], 

𝑇௜(𝑥, 𝑦, 𝑧) и 𝑇௜ିଵ(𝑥, 𝑦, 𝑧) – температуры, приписываемые вокселю на текущем и предыдущем 

этапе соответственно. 

Учет поглощения воды на длине волны 1064 нм был произведен путем вычисления энер-

гии Hв, поглощенной водой, содержащейся в объеме одного вокселя. Поглощенная энергия ла-

зерного импульса делилась между водой и кремнием в соотношении μв : μa.  Если энтальпия 

воды в вокселе Hв (x, y, z), превосходит  Hпар  = Св·ρв·v·(1-f)·(Tкип – T0), где Св =4.19 Дж/г·K – 

удельная теплоемкость воды, ρв = 0.995 г/см3 – средняя плотность жидкой воды при температу-

рах в диапазоне T0..Tкип =373K [239], то оптические свойства вокселя определяются лишь при-

сутствующими в нем КМЧ. При этом отметим, что для рассматриваемых массовых долей КМЧ 

в суспензиях (см. табл. 3.1) Hпар  >> 𝐻испଶ, поэтому в рассматриваемой задаче изменение 
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оптических свойств вокселя в процессе лазерного нагрева определяются в большинстве случаев 

именно агрегатным состоянием и температурой кремния. 

Был произведен аккуратный учет фазовых переходов путем сравнения 𝐻(𝑥, 𝑦, 𝑧, 𝑖) на каж-

дом этапе с количествами теплоты Hпл1, Hпл2, Hисп1, Hисп2 необходимыми для нагрева массы mv 

кремния до температуры плавления, для полного его расплава, для нагрева расплава кремния 

до температуры испарения и для его полного испарения соответственно. Для расчетов данных 

теплот использовались формулы  

𝐻плଵ =   Сௌ௜భ
∙ 𝑚௩ ∙ (𝑇௔ − 𝑇଴) + Сௌ௜మ

∙ 𝑚௩ ∙ (𝑇пл − 𝑇а), 

𝐻плଶ =   𝐻плଵ +  𝜆пл ∙ 𝑚௩, 

𝐻испଵ =  𝐻плଶ +  Сௌ௜మ
∙ 𝑚௩ ∙ (𝑇исп − 𝑇пл), 

𝐻испଶ =   𝐻испଵ +   𝑞исп ∙ 𝑚௩,  

где удельная теплота плавления кремния λпл = 1.8 кДж/г и удельная теплота испарения кремния 

qисп = 13.7 кДж/г, соответственно, температуры плавления и испарения кремния Tпл = 1687 K и 

Tисп= 3473 K, соответственно [240,241].  

Для более точного расчета оптических свойств суспензии КМЧ в условиях фазовых пере-

ходов были учтены изменения плотности кремния от ρтв = 2.33 г/см3 до ρж  = 2.54 г/см3 в резуль-

тате его плавления и соответствующее уменьшение диаметра КМЧ с 5.0 мкм до 4.86 [242]. По-

мимо этого, была введена доля расплавленного кремния fпл для T = Tпл и, аналогичным образом, 

доля испаренного кремния fисп для T = Tисп: 

𝑓пл(𝑥, 𝑦, 𝑧, 𝑖) =  
𝐻(𝑥, 𝑦, 𝑧, 𝑖) − 𝐻плଵ

𝜆пл 𝑚௩
 ∈ [0; 1],

𝑓исп(𝑥, 𝑦, 𝑧, 𝑖) =  
𝐻(𝑥, 𝑦, 𝑧, 𝑖) − 𝐻испଵ

𝑞исп 𝑚௩
 ∈ [0; 1],  

 (3.5) 

где Hпл1, Hисп1 – энтальпии, необходимая для инициации процессов плавления в твердом крем-

нии и испарения в жидком кремнии соответственно. При наличии в вокселе частично расплав-

ленного кремния расчет оптических свойств суспензии был проведен в рамках теории Ми путем 

рассмотрения двух фракций частиц, находящихся в объеме одного вокселя: частиц с диаметром 

и оптическими характеристиками, соответствующими твердому кремнию при T = Tпл , и частиц 

с диаметром и оптическими характеристиками, соответствующими жидкому кремнию. Таким 

образом, было получено распределение температур кремния T(x, y, z) в суспензии, облученной 

одиночным пикосекундным лазерным импульсом.  

Отметим, что данные по распределению энтальпии в суспензии после ее облучения лазер-

ным импульсом позволяют оценить массу расплавленного Mраспл кремния в суспензии путем 

подсчета числа вокселей, в которых энтальпия суспензии H(x, y, z) соответствуют расплавлен-

ному состоянию кремния с учетом доли расплава:  
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𝑀распл =  න 𝑓пл (𝑥, 𝑦, 𝑧) 𝑑𝑚
ுୀுплమ

ுୀுплభ

+  න 𝑑𝑚
ுୀுисп భ

ுୀுплమ

+  න ൫1 − 𝑓исп (𝑥, 𝑦, 𝑧)൯𝑑𝑚
ுୀுиспమ

ுୀுиспభ

. (3.6) 

Аналогично можно рассчитать массу испаренного кремния Mиспар с учетом доли испарен-

ного кремния: 

𝑀испар =  න 𝑓исп (𝑥, 𝑦, 𝑧)𝑑𝑚
ுୀுиспమ

ுୀுиспభ

. (3.7) 

Следуя вышеописанной итеративной методике, были рассчитаны карты поглощения световой 

мощности. На рис. 3.2 представлены профили поглощенной кремнием энергии по глубине на 

оси пучка H(0,0, z , i) на разных этапах расчета для длины волны 532 нм, а на рис. 3.3 — для 

длины волны 1064 нм. При низкой исходной концентрации КМЧ 0.5 мг/мл (рис.3.2а, 3.3а) рас-

сеяние импульса на суспензии КМЧ мало, поэтому сохраняется фокусировка излучения в среде 

(максимальное поглощение на глубине zf = 5 мм). При повышении концентрации от 0.5 до 5 

мг/мл (рис. 3.2а–3.2б, 3.3а–3.3б) фокусировка излучения ослабевает, так как с ростом концен-

трации рассеивающих центров растет экстинкция мутной среды, и в то же время увеличивается 

поглощение рассеянного излучения вблизи поверхности (см. табл. 3.1). При концентрациях 7.0 

и 12.0 мг/мл (3.2г-д, 3.3г-д) область фокуса лазерного импульса размыта, а эффективное погло-

щение суспензией КМЧ, достаточное для плавления кремния для этих концентраций (H ≥Hпл1 = 

25.5 и 43.8 нДж соответственно), происходит не на глубинах, сравнимых с zf = 5 мм, а вблизи 

поверхности. Таким образом, увеличение концентрации КМЧ приводит к уменьшению макси-

мума поглощения и смещению области эффективного поглощения к поверхности суспензии в 

результате увеличения рассеяния излучения при увеличении концентрации КМЧ в суспензиях. 

При сравнении эффективности поглощения суспензией КМЧ излучения с длинами волн 532 и 

1064 нм получено, что эффективность поглощения выше для зеленого света, что полностью 

согласуется с величинами показателей поглощения кремния (см. таблицу 3.1).  

На рис. 3.4 и 3.5 показаны сечения T(x, 0, z) распределения температуры кремния в иссле-

дуемых суспензиях после прохождения через них энергии одиночного лазерного импульса. При 

всех рассмотренных значениях массовых концентраций КМЧ существует область, в которой 

кремний находится в расплавленной фазе. 
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Рисунок 3.2. Профили световой энергии H(x, y,  z, i ), поглощенной кремнием в суспензии на 

оси пучка с длиной волны 532 нм при различных концентрациях КМЧ: (а) 0.5 мг/мл, (б) 1.8 

мг/мл, (в) 5.0 мг/мл, (г) 7.0 мг/мл, (д) 12.0 мг/мл. Серые горизонтальные линии изображают 

Hрасплав1 
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Рисунок 3.3. Профили световой энергии H (x,  y, z, i ), поглощенной кремнием в суспензии на 

оси пучка с длиной волны 1064 нм при различных концентрациях КМЧ: (а) 0.5 мг/мл, (б) 1.8 

мг/мл, (в) 5.0 мг/мл, (г) 7.0 мг/мл, (д) 12.0 мг/мл. Серые горизонтальные линии изображают 

Hрасплав1. 
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Рисунок 3.4. Сечения T(x, 0, z, i =20 ) карт температур кремния в водной суспензии КМЧ в 

результате поглощения энергии одиночного лазерного импульса с длиной волны 532 нм сус-

пензией КНЧ с начальными массовыми концентрациями КНЧ: (а) 0.5 мг/мл; (б) 1.8 мг/мл; (в) 

5.0 мг/мл, (г) 7.0 мг/мл, (д) 12.0 мг/мл; 

 

Рисунок 3.5 ( а – д ) Сечения T( x, 0,  z, i =20) карт температур кремния в водной суспензии КМЧ 

в результате поглощения энергии одиночного лазерного импульса с длиной волны 1064 нм сус-

пензией КМЧ с начальными массовыми концентрациями КМЧ: (а) 0.5 мг/мл; (б) 1.8 мг/мл; (в) 

5.0 мг/мл, (г) 7.0 мг/мл, (д) 12.0 мг/мл; 
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Для более детального анализа на рисунке 3.6 показаны профили температуры T(0, 0, z) 

на оси пучка для всех рассматриваемых концентраций КМЧ в суспензиях. Для длины волны 532 

нм при всех концентрациях область расплава вытянута вдоль оси пучка, а максимальная глу-

бина, на которой происходит плавление кремния, естественным образом уменьшается с массо-

вой концентрацией КНЧ в результате увеличения экстинкции излучения в суспензии (рисунок 

3.6а). Для длины волны 1064 нм возможны два варианта локализации области расплава в зави-

симости от массовой концентрации КМЧ: в области перетяжки лазерного пучка (Сm = 0.5 – 5 

мг/мл) и при большей концентрации плавление происходит на поверхности суспензии (рисунок 

3.6б). Для длины волны 532 нм смещение области эффективного плавления также имеет место,  
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Рисунок 3.6. Профили температуры T (0, 0, z) на оси лазерного пучка для всех рассматриваемых 

концентраций при облучении с длиной волны: 532 нм (а); 1064 нм (б).  

но гораздо менее заметно из-за большого поглощения кремнием на этой длине волны: при Сm = 

5 мг/мл имеется область на глубине между 3 и 4 мм, которая не достигает Тпл (см. рисунок 3.6а, 

зеленая линия). Для обеих длин волн можно достичь температуры испарения кремния 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 3.7 представлены массы расплавленного и испаренного кремния в суспен-

зиях в зависимости от концентрации КМЧ, рассчитанные по формулам 3.6 и 3.7. Так как коэф-

фициент поглощения кремния на длине волны 532 нм больше, чем на длине волны 1064 нм, а 

буферная жидкость не поглощает энергию лазерного импульса, то масса расплавленного крем-

ния растет с увеличением массовой концентрации КМЧ в результате увеличения массы кремния  
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Рисунок 3.7. Зависимости массы расплавленного кремния (закрашенные фигуры) и массы ис-

паренного кремния (пустые фигуры) в суспензии в области расплава после облучения суспен-

зии КМЧ одиночным лазерным импульсом с энергией 16 мДж от концентрации КМЧ: длина 

волны 532 нм (зеленые кривые) и 1064 нм (красные кривые). 

в вокселях. При этом падение массы испаренного кремния с ростом концентрации КМЧ в вок-

селях замедляется при концентрациях выше 5 мг/мл (рисунок 3.7, зеленые пустые квадраты), 

что связано с высоким коэффициентом отражения суспензии, являющейся сильнорассеиваю-

щей средой (рисунок 3.4г,д). При длине волны облучения 1064 нм при концентрациях ниже 7 

мг/мл масса испаренного кремния уменьшается с ростом массовой концентрацией КМЧ по при-

чине низкого коэффициента поглощения кремния в вокселях по сравнению с µв  = 0.015 мм-1 

(см. таблицу 3.1), и при более высоких концентрациях сопоставимого коэффициента поглоще-

ния кремния по сравнению с µв. Именно наличие поглощения излучения буферной жидкостью 

приводит к более низким температурам в суспензии и более низким значения массы расплав-

ленного кремния, чем при рассмотрении лазерного импульса с длиной волны 532 нм. Быстрый 

рост количества расплавленного кремния при концентрациях 7 и 12 мг/мл (рисунок 3.7, красные 

закрашенные кружки) связан с увеличением массы кремния в единице объема суспензии, кото-

рая при указанных концентрациях КМЧ поглощает свет гораздо эффективнее, чем при меньших 

массовых концентрациях при той же длине волны воздействующего излучения. Что касается 

величины массы испаренного кремния, то при 532 нм она уменьшается с концентрацией КМЧ 

и при высоких значениях концентрации КМЧ меняется незначительно (рисунок 3.7, зеленые 

пустые квадраты). Для длины волны 1064 нм испарение кремния происходит только при 
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массовых концентрациях 0.5 и 1.8 мг/мл, при сохранении фокусировки лазерного пучка и до-

статочно высокой плотности энергии в объеме суспензии. 

§3.4 Выводы к Главе 3 

Численное моделирование распространения одиночного лазерного импульса в водных 

суспензиях КМЧ с массовой концентрацией частиц в диапазоне от 0.5 до 12 мг/мл и сопряжен-

ный с ним расчет нагрева объема суспензии показали, что характер изменения количества рас-

плавленного кремния в суспензии с увеличением массовой концентрации КМЧ зависит от 

длины волны облучения. При облучении суспензий КМЧ с различной массовой концентрацией 

КМЧ излучением с длиной волны 532 нм масса расплавленного кремния монотонно возрастает 

до 6 раз с ростом концентрации КМЧ , при слабой зависимости эффективности плавления КМЧ 

от концентрации микрочастиц при значениях концентраций более 5 мг/мл. При облучении сус-

пензий КМЧ с различной массовой концентрацией частиц излучением с длиной волны 1064 нм 

масса расплавленного кремния изменяется немонотонно с увеличением массовой концентрации 

КМЧ, достигая минимального значения при концентрации КМЧ 5 мг/мл. При концентрациях 

КМЧ менее 5 мг/мл величина расплава кремния монотонно убывает с ростом концентрации ча-

стиц в суспензии-мишени, а при концентрациях КМЧ свыше 5 мг/мл возрастает с ростом кон-

центрации частиц. Для максимальной концентрации КМЧ в суспензии 12 мг/мл величина рас-

плава кремния превышает на порядок величину расплава при концентрации частиц 5 мг/мл.   

Таким образом, в рассмотренном диапазоне концентраций кремниевых микрочастиц, 0.5-

12 мг/мл, были оценены оптимальные концентрации микрочастиц в суспензиях с точки зрения 

минимального расхода субстрата для лазерной фрагментации, обеспечивающего достаточную 

эффективностью плавления. Для длины волны 532 нм оптимальной является концентрация 5 

мг/мл, так как при дальнейшем увеличении концентрации исходных микрочастиц в суспензии 

масса расплава практически не меняется ввиду компенсирующих друг друга эффектов умень-

шения области расплава и роста массы исходного кремния в единице объема. Выход расплава 

при заданной частоте импульсов в 10 Гц для этой длины волны составляет 0.15 г расплава в час 

(см. рисунок 3.7). Для длины волны 1064 нм, где имеет место поглощение буферной жидкости 

– воды, оптимальной является концентрация 12 мг/мл, обеспечивающая максимальный выход 

расплава. 
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ГЛАВА 4. ВЛИЯНИЕ УПРУГОГО РАССЕЯНИЯ НА ДИНАМИКУ ФОТОНОВ И 

ЭФФЕКТИВНОСТЬ КОМБИНАЦИОННОГО РАССЕЯНИЯ СВЕТА В 

СУСПЕНЗИЯХ  

В данной главе используются материалы, опубликованные в статье [A5]. 

§4.1. Исследуемые суспензии микропорошков и их оптические свойства 

В качестве образцов по изучению влиянию упругого рассеяния на эффективность КРС 

были использованы коллоидные растворы (суспензии) микропорошков со сферическими части-

цами в диметилсульфоксиде ((CH3)2SO, ДМСО, объемная доля 99%, приобретен у АО Татхим-

фармпрепараты). Данное вещество характеризуется сравнительно высоким сечением комбина-

ционного рассеяния. Для приготовления суспензий были использованы микропорошки рутила 

с диаметром 0.5 мкм (коммерческий) и GaP c диаметром частиц 3 мкм (были получены путем 

механического измельчения пластины кристаллического n-GaP, легированной Te с концентра-

цией доноров 3x1017 см-3, средний диаметр частиц контролировался измерениями методом ди-

намического рассеяния света). Эти материалы были выбраны ввиду их высокого показателя 

преломления по сравнению с буферной средой (для длины волны 1064 нм - 1.47 для ДМСО 

[243], 2.48 и 3.10 для рутила [244] и GaP[245], соответственно). Было приготовлено по 10 раз-

личных суспензий микрочастиц рутила и фосфида галлия по следующей схеме. Сначала была 

приготовлена суспензия из приблизительно 1 г порошка в 2 мл ДМСО, и затем для каждой по-

следующей суспензии 1 мл приготовленной на предыдущем этапе смеси разбавляли 1 мл 

ДМСО, при этом объемная доля рассеивателей уменьшалась в 2 раза. Объемная доля порошка 

в суспензиях варьировалась от 10-4 до 0.2. Для проведения измерений каждая суспензия поме-

щалась в кварцевую кювету толщиной 3 мм. Для исключения падения объемной доли порошка 

в суспензиях в результате седиментации частиц в области распространения лазерного излуче-

ния держатель кюветы вращался в плоскости, перпендикулярной сечению лазерного пучка 

электродвигателем постоянного тока со скоростью 3 оборота в минуту. 

В экспериментах и численном моделировании использовались длины волн лазерных ис-

точников излучения, для которых материал порошка был прозрачен: 532, 1064, 1250 нм. Сече-

ния рассеяния и поглощения субмикронных частиц порошков были рассчитаны непосред-

ственно из теории Ми по формулам 1.3а,б соответственно. Факторы анизотропии частиц были 

рассчитаны по формуле 1.4. Частицы рутила прозрачны в ближней инфракрасной и видимой 

областях спектра, а частицы фосфида галлия – в ближней инфракрасной и красной. Показатели 

преломления 𝒏෥ для рутила [244] и GaP [245] с соответствующими параметрами рассеяния σs и 

g приведены в таблице 4.1. Ввиду сильного упругого рассеяния в исследуемых средах анизо-

тропия показателя преломления рутила не учитывалась. Для GaP на длине волны 532 нм σa 
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составило 6.39 мкм2. Что касается ДМСО, то для всех рассмотренных длин волн его показатель 

преломления составляет 1.47, а показатель поглощения - менее 10-6 [243]. В сочетании с диамет-

ром частиц, сравнимым с длиной световой волны, это приводит к заметному рассеянию в таких 

средах.  

Таблица 4.1. Показатели преломления, сечение рассеяния и коэффициенты анизотропии для 

рассмотренных частиц рутила и GaP при используемых длинах волн 

Длина 
волны, нм 

Материал рассеивателя 
Рутил GaP 

𝒏෥ 𝜎௦ , мкмଶ  g 𝒏෥ 𝜎௦ , мкмଶ   g 
1250 2.47 0.6 0.6 3.08 16.8 0.6 
1064 2.48 0.6 0.6 3.10 17.3 0.7 
532 2.67 0.4 0.3 3.51+0.05i 9.3 0.8 

 

§4.2. Методика численного моделирования распространения света в суспензиях 

микропорошков, активных в комбинационном рассеянии 

При моделировании комбинационного рассеяния света в суспензии непоглощающих ча-

стиц в ДМСО фокусировка и конечный размер пучка не учитывались: начальная точка и началь-

ное направление распространения были одинаковыми для всех фотонов. Пространственное рас-

пределение рассеянных суспензией фотонов не представляло интереса в рамках данного моде-

лирования. Последовательный расчет траекторий фотонов, число которых составляло 106, про-

водился с учетом наличия упругого рассеяния и комбинационного рассеяния в исследуемой 

среде. Случайная величина длины траектории фотона на каждом шаге алгоритма вычислялась 

следующим образом. Каждый линейный оптический процесс рассматривался как случайное со-

бытие с вероятностью: 

𝑃௜ = 1 −𝑒𝑥𝑝  ൬
−𝛥𝑟

𝑙௜
൰ (4.1)  

где Δr - приращение длины пути фотона на каждом шаге алгоритма, i соответствует типу опти-

ческого процесса (упругое рассеяние и комбинационное рассеяние), li - длина свободного про-

бега между двумя актами типа i. Частицы порошка были рассмотрены как точечные рассеива-

ющие центры. 

Расчеты производились с опорой на величины длин свободного пробега между актами 

упругого и комбинационного рассеяния ls, la и lR соответственно: 

𝑙௦ =
𝜋𝑑ଷ

6𝜎𝑠Ф
, 𝑙௔ =

𝜋𝑑ଷ

6𝜎𝑎Ф
,   𝑙ோ =  (𝜎ோ ∙ 𝑁ДМСО)ିଵ, (4.2) 
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где d- диаметр частиц порошка, Ф – их объемная доля в суспензии, σR - сечение комбинацион-

ного рассеяния ДМСО, 𝑁ДМСО - плотность числа частиц, активных в комбинационном рассеянии 

в ДМСО. Была задана искусственно малая длина комбинационного рассеяния lR = 0.1 м, с целью 

получить достаточное для сравнительного анализа числа актов КРС в суспензиях с различной 

объемной долей рассеивателей за разумное время, иначе учет типичной длины комбинацион-

ного рассеяния lR = 1 / σR N ~ 104 м для большинства конденсированных сред [246] приведет к 

необходимости для расчета движения примерно 109 фотонов для достижения хорошего отно-

шения сигнал/шум. 

Описанным в разделе 1.2 методом Монте-Карло также возможно получить зависимость 

мощности отраженного сигнала от времени. В отсутствии неупругих и нелинейных процессов 

можно рассмотреть мутную среду как линейную систему, которая характеризуется импульсной 

функцией отклика h(t) [14,247]. Для рассеивающей среды импульсная функция отклика есть 

нормированное распределение по времени вылета фотонов при условии, что все они вошли в 

среду одновременно и в одной точке. Отраженный средой сигнал 𝑃отраж(𝑡) состоит их зеркаль-

ной и диффузной компоненты: зеркальная компонента есть произведение мощности исходного 

гауссова импульса P0(t) на коэффициент зеркального отражения кюветы R, а диффузная – 

свертка гауссова импульса и импульсной функции отклика среды: 

𝑃отраж(𝑡) = 𝑅 ∙ 𝑃଴(𝑡) +  න 𝑃଴(𝜏)ℎ(𝑡 − 𝜏)𝑑𝜏
ஶ

ିஶ

 
(4.3) 

Из данных экспериментально измеренной автокорреляционной функции была получена 

форма 𝑃଴(𝑡) исходного импульса 𝑃଴(𝑡) ∝ sechଶ(𝑡 𝜏଴⁄ ),   𝜏଴ = 36 фс, (FWHM 64 фс.). Коэффици-

ент R зеркального отражения, возникающий в результате отражения света на границе кюветы, 

был равен 0 и 0.04 для суспензий рутила и GaP соответственно.  

§4.3. Временные характеристики рассеянного излучения и влияние упругого рассеяния на 

время жизни излучения в суспензиях диоксида титана и фосфида галлия в DMSO 

Основной особенностью лазерного излучения, распространяющегося в сильнорассеиваю-

щей среде, является быстрая декорреляция фотонов и появление существенной диффузной со-

ставляющей в результате многократного рассеяния света. Следовательно, по динамике диффуз-

ной компоненты света в мутной среде возможно оценить степень задержки света в ней. Таким 

образом, ценным знанием является зависимость мощности диффузной компоненты излучения 

от времени.  

Распространенным методом измерения динамики фотонов является оптическое гетероди-

нирование [117,122,248], подробно описанное в §1.5.  В экспериментах и моделировании 
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рассматривалось излучение в геометрии «на отражение», поскольку в интересующих случаях 

обратнорассеянное излучение было более интенсивным [122].  

В работе использовался лазер на кристалле хром-форстерита производства ООО Авеста-

Проект (длина волны 1250 нм, длительность импульса 80 фс, частота следования импульсов 80 

МГц). Экспериментальная установка представляла собой интерферометр Майкельсона с колеб-

лющимся зеркалом (см. рис. 1.3). Использовалось колеблющееся зеркало автокоррелятора AA-

10D (ООО Авеста-Проект). Частота колебаний зеркала составляла 0.1 Гц, амплитуда его коле-

баний составила 0.5 мм. Объектив (фокусное расстояние 15 мм), расположенный перед образ-

цом (кювета с суспензией микрочастиц), фокусировал в нее лазерное излучение и собирал рас-

сеянный свет. Комбинированный оптический сигнал обоих плеч интерферометра регистриро-

вался фотодиодом InGaAs, а переменная составляющая сигнала представляла собой кросс-кор-

реляционную функцию С(𝜏) (см. формулу 1.17). Типичная функция Re{C(τ)} показана на ри-

сунке 4.1а. Для уменьшения влияния движения частиц в суспензии полученные зависимости 

мощности сигнала усреднялись по нескольким измерениям.  

 

Рисунок 4.1.  Кросс-корреляционная функция (а) и зависимость мощности кросс-корреляцион-

ной функции от времени задержки сигналов в плечах интерферометра (б) 

Для известных частоты и амплитуды колебаний зеркала усредненный по периоду волны 

лазерного импульса фототок на детекторе, пропорциональный искомой кросс-корреляционной 

функции, может быть получен как функция τ временной задержки импульсов, регистрируемых 

от разных плеч интерферометра следующим образом. Зеркало движется по гармоническому за-

кону, поэтому задержка τ, а также и доплеровская частота 𝜔஽ являются гармоническими 
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функциями времени t в этом случае (при обработке результатов считалась функцией синуса). 

Возникает необходимость пересчета моментов времени, регистрируемых осциллографом (ве-

личина этого времени есть порядка секунд), во временной сдвиг между сигналами от обоих плеч 

интерферометра, максимальное значение которого определяется амплитудой колебаний зер-

кала и составляет 4 пс. Для этого использовалась генерация лазера в непрерывном режиме, что 

позволило получить автокорреляционную функцию напряженности электрического поля на 

всем времени движения осциллирующего зеркала. Для непрерывного лазерного излучения с 

постоянной во времени амплитудой колебания напряженности электрического поля регистри-

руемая детектором корреляционная функция Re{C(τ)} напряженности электрического поля 

𝐸(𝑡) = 𝐴 cos(𝜔𝑡) есть (Aଶ/2) cos(𝜔𝜏) [249], что упрощает обработку результатов по сравнению 

с импульсным излучением, для которого амплитуда A напряженности является нелинейной по 

времени [250] (см. формулу для кросс-корреляционной функции 1.17). Были сняты положения 

всех локальных максимумов полученной периодической функции и произведен пересчет в фем-

тосекунды, при этом учитывалось, что двум соседним локальным максимумам соответствует 

временной интервал в 1 период волны, т.е. 4.17 фс для длины волны излучения 1250 нм (см. 

врезку на рис. 4.1а). Полученная функция и есть функция пересчета исходной шкалы времени 

осциллографа во временной сдвиг между сигналами в плечах интерферометра.  

Зависимость мощности сигнала, регистрируемого от сильнорассеивающей среды в гео-

метрии «на отражение», строилась по данным кросс—корреляционной функции, аргументом 

которой является задержка между сдвинутым по времени исходным лазерным импульсом и сиг-

налом от образца, следующим образом. Для выделения мгновенной мощности кросс-корреля-

ционной функции на доплеровской частоте производилось быстрое преобразование Фурье ко-

роткого ее участка. Путем построения значений мгновенных мощностей кросс-корреляционной 

функции для различных времен задержки была получена искомая зависимость мощности сиг-

нала от времени задержки (рис. 4.1б). Ошибки полученных результатов определялись флуктуа-

циями временной огибающей лазерного импульса и погрешностями аппроксимации получен-

ных зависимостей. 

Кросс-корреляционные функции падающего фемтосекундного лазерного импульса и им-

пульса, рассеянного суспензией в обратном направлении, а также зависимости мощностей об-

ратнорассеянного суспензиями излучения от времени для суспензий рутила и GaP с объемными 

долями рассеивателей Ф > 10-3 представлены на рисунках 4.2 и 4.3 соответственно. Так как в 

суспензиях происходило броуновское движение частиц, то имели место флуктуации значений 

кросс-корреляционной функции в каждом измерении. Поэтому для повышения точности  
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Рисунок 4.2 . а) Автокорреляционная функция лазерного импульса, распространяющегося в чи-

стом DMSO; на врезке: участок кросс-корреляционной функции в увеличенном масштабе, по-

казывающий световые колебания на несущей частоте; б) Мощность регистрируемой автокор-

реляционной функции на несущей частоте в зависимости от времени задержки и рассчитанная 

мощность автокорреляционной функции для 𝑃଴(𝑡) = sechଶ(𝑡 𝜏଴⁄ ), на врезке: схема эксперимен-

тальный установки. КЗ - колеблющееся зеркало, СД – светоделитель; (в, д, ж) Кросс-корреля-

ционные функции для суспензий частиц рутила в ДМСО для различных объемных долей мик-

ропорошка (0.006, 0.013, 0.101, соответственно); (г, е, з)Зависимость мощности кросс-корреля-

ционной функции на частоте колебаний зеркала от времени задержки при различных объемных 

долях микропорошка рутила в ДМСО (светло-синие толстые линии). Черными штрих-пунктир-

ными линиями показаны результаты расчета динамики отраженного сигнала с помощью моде-

лирования Монте-Карло. 
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Рисунок 4.3. Временные характеристики суспензий микрочастиц GaP с различными объемными 

долями Ф в ДМСО. Тонкие черные линии - результаты моделирования МК 

результатов производилось усреднение по 10 измерениям для каждого образца. На основе дан-

ных о динамике диффузного отражения суспензий были сделаны выводы о влиянии упругого 

рассеяния света на время жизни фотонов в образцах, а также была произведена оценка харак-

тера распространения света. 

Как отмечалось в §1.5, среднее время жизни излучения в среде можно найти из среднего 

значения времени детектирования рассеянных фотонов, случайно распределенного с вероятно-

стью, равной нормированной мощности обратнорассеянного сигнала. Как будет показано в сле-

дующем разделе, для рассмотренных в данном разделе образцов с большой объемной долей 

рассеивателей, для которых уверенно регистрируется кросс-корреляционная функция, пропус-

кание стремится к нулю, поэтому можно говорить именно о времени жизни всего рассеянного 

средой излучения. На рисунке 4.4 представлены полученные данным способом времена жизни 

излучения в суспензиях рутила и фосфида галлия. Для Ф>0.001 время жизни излучения в сус-

пензии падает с ростом концентрации порошка в суспензии по причине интенсивного рассеяния 

света, и как следствие более быстрого вывода излучения из среды. Для суспензий рутила 
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средние времена жизни излучения, полученные из экспериментальных данных и моделирова-

ния Монте-Карло совпадают в пределах погрешности, при этом точность полученных значений 

времени жизни выше для более плотных суспензий ввиду большей мощности отраженного сус-

пензией сигнала. Для суспензий GaP экспериментальные времена жизни излучения оказались  
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Рисунок 4.4. Средние времена жизни обратнорассеянных суспензиями (а) рутила и (б) фосфида 

галлия фотонов, полученные путем обработки экспериментальных и расчетных статистических 

данных о распределении фотонов по времени вылета из среды  

несколько ниже расчетных, так как, по-видимому, в моделировании не было учтено реальное 

поглощение порошка. Источником этого поглощения могут быть потери на дефектное погло-

щение или, так как фосфид галлия является непрямозонным полупроводником, поглощение на 

свободных носителях [251]. 

В отсутствие или при слабой интерференции рассеянных волн временную зависимость 

мощности обратнорассеянного сигнала можно разделить на три области (рис. 4.2з): (1) одно-

кратное обратное рассеяние лазерного импульса, (2) затухание, вызванное рассеянием низких 

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

ние 𝑒
ି௧

ఛДൗ , вызываемое многократным рассеянием в суспензии [27,117]. Изменение формы 

кросс-корреляционных функций на рисунках 4.2в, д, ж при увеличении объемной доли рассеи-

вателей Ф, показывает, с одной стороны, уменьшение среднего времени пребывания фотона в 

суспензии при уменьшении максимальных порядков рассеяния фотонов и, с другой стороны, 

рост мощности отраженного суспензией сигнала. Для всех суспензий, в которых имеет место 

экспоненциальное затухание сигнала, связываемое с многократным рассеянием света, 
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экспериментально найденное время экспоненциального затухания  𝜏Д составляет около 1 пс или 

выше (таблица 4.2). Для суспензий рутила с Φ > 0.004 постоянные  𝜏Д экспоненциального зату-

хания (3), найденные при моделировании и в экспериментах, находятся в хорошем количествен-

ном согласии. Для суспензий рутила сравнение значений  𝜏Д с полученными путем статистиче-

ского анализа временами жизни излучения (ср. таблицу 4.2 и рисунок 4.4) выявляет хорошее 

согласие для Ф<0.1, для самой плотной суспензии рутила  𝜏Д превышает среднее время пребы-

вания излучения примерно в 1.5 раза. (ср. рисунок 4.4. и таблицу 4.2). Для суспензий GaP экс-

поненциальное затухание наблюдается лишь для самой плотной суспензии (Ф > 0.1) на време-

нах около 1.5 пс (рисунок 4.3е), и  𝜏Д для указанной суспензии выше в 1.7 раз, чем среднее время 

жизни излучения, полученное путем статистического анализа (ср. рисунок 4.4. и таблицу 4.2).  

Таблица 4.2. Времена экспоненциального спада числа обратнорассеянных фотонов при раз-

личных объемных долях рассеивателей 

Материал 
рассеивателя 

Рутил GaP 

Объемная доля 
порошка Ф 

0.006 0.013 0.100 0.004 0.015 0.120 

Эксперимент 
1.56 

±0.02 пс 
1.34 

±0.01 пс 
0.85 

±0.01 пс 
- - 1.33 

± 0.01 пс 

Моделирование 
1.56 

±0.01 пс 
1.36 

±0.02 пс 
0.86 

±0.01 пс 
- - 1.31 

±0.01 пс 
 

§4.4. Влияние объемной доли рассеивателей на эффективность комбинационного 

рассеяния света и длину пути фотонов в суспензиях: моделирование 

Чтобы получить представление об оптимальных параметрах суспензии – комбинации раз-

мера рассеивателей и их объемной доли, обеспечивающей максимальный сигнал КРС в суспен-

зии в геометрии обратного рассеяния, – было выполнено численное моделирование распростра-

нения света в суспензиях рутила при длине волны накачки 1064 нм. Полученная зависимость 

показана на рисунке 4.5. Как можно видеть, зависимость интенсивности комбинационного рас-

сеяния как от диаметра частицы, так и от объемной доли является немонотонной. Максималь-

ный сигнал КРС в суспензии рутила в 7.5 раз превышает таковой для чистого ДМСО. Макси-

мальное усиление комбинационного рассеяния возможно при объемной доле Φ в диапазоне от 

0.002 до 0.05, при этом размер частиц d приблизительно пропорционален Φ -1/3. Минимальная 

концентрация рассеивателей (Φ~0.001), позволяющая довольно сильно увеличить (до 6 раз) сиг-

нал обратного комбинационного рассеяния, достигается для частиц рутила диаметром 300-1000 

нм. Этот факт определяет выбор частиц рутила диаметром 500 нм в эксперименте. 
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Сечения графика, изображенного на рисунке 4.5, для частиц рутила и GaP с диаметрами, 

соответствующими экспериментальным частицам, показаны на рисунке. 4.6. Проведенное мо-

делирование для экспериментальных условий показывает, что средняя длина пути фотона в сус-

пензии и общее число актов комбинационного рассеяния зависят от объемной доли  
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Рисунок 4.5. Зависимость числа фотонов, претерпевших комбинационное рассеяние в суспен-

зии 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 соответствующее значение 

для чистого ДМСО.  

рассеивателей Ф немонотонным образом (рисунки 4.6a-е). Что касается обратно рассеянных 

фотонов, то их средняя длина пути сокращается с ростом Ф. Число фотонов, рассеянных в об-

ратном направлении, растет и стремится к насыщению, что проявляется в зависимости общего 

отражения от объемной доли рассеивателей (рисунки 4.6а-в, квадратные полые маркеры). Со-

четание обоих этих факторов объясняет немонотонную зависимость эффективности регистри-

руемого в геометрии «назад» комбинационного рассеяния. Максимальные значения эффектив-

ности комбинационного рассеяния и роста средней длины пути фотона, полученные в числен-

ном эксперименте, приведены в таблице 4.3. Моделирование предсказывает максимальное уве-

личение комбинационного рассеяния в обратном направлении при объемных долях  
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Рисунок 4.6. Результаты моделирования: влияние объемной доли рассеивателей Ф на среднюю 

длину пути фотонов (а, б, в) и эффективность комбинационного рассеяния (г, д, е) в суспензии 

ДМСО с частицами рутила при возбуждении на длине волны 532 нм (а, г), 1064 нм (б, д) и в 

суспензии ДМСО с частицами GaP при возбуждении на длине волны 1064 нм (в, е). 

рассеивателя Ф = 8.1×10-4 для суспензии рутила и Ф = 1.51×10-2 для суспензии GaP. Таким об-

разом, можно ожидать увеличения эффективности комбинационного рассеяния света в суспен-

зиях в несколько раз по сравнению с чистым ДМСО. Меньший рост нормированного числа об-

ратнорассеянных фотонов КРС при возбуждении на длине волны 1064 нм по сравнению с тако-

вой при длине волны 532 нм при малых Ф обусловлено большим сечением рассеяния частиц 

рутила (таблица 4.1) и меньшей средней длиной пути обратнорассеянных фотонов на длине 

волны 532 нм (см. рисунки 4.6a,б). Необходимо отметить, что усиление сигнала 
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комбинационного рассеяния в практически важном случае геометрии обратного рассеяния бо-

лее выражено, чем увеличение общего числа актов комбинационного рассеяния. Моделирова-

ние также показало, что усиление сигнала комбинационного рассеяния от суспензии частиц GaP 

при возбуждении 532 нм чрезвычайно слабое, что вызвано значительным поглощением света в 

этом спектральном диапазоне (таблица 4.3); поэтому эксперименты в данном случае излишни. 

Таблица 4.3. Максимальный рост средней длины пути, суммарного и обратнорассеянного сиг-

нала КРС в суспензиях и соответствующие объемные доли частиц: результаты моделирования 

МК для микрочастиц рутила и GaP, использованных в эксперименте.  

Рост в, раз Рутил GaP 

 λ = 532 нм λ = 1064 нм λ = 1064 нм λ = 532 нм 

Средняя длина 
 пути всех фотонов 

2.5 2.1 2.0 1.1 

Эффективность КРС 2.5 2.1 2.0 1.1 

Объемная доля 0.0008 0.0008 0.015 0.0005 

Эффективность  
обратнорассеянного КРС 

7.2 5.7 6.3 1.7 

Объемная доля Фм 0.002 0.003 0.015 0.0005 

 

Описанные в данном разделе немонотонные зависимости сигнала обратнорассеянного 

КРС в рассеивающих средах от объемной доли рассеивающих частиц в приближении независи-

мых рассеивателей являются универсальными (см. рисунок 4.6). Изображенная на рисунке 4.5 

зависимость с максимумом в 7.5 раз трансформируется в график в координатах (σs, N) следую-

щим образом: для суспензии с заданными материалами рассеивателей и среды и длиной волны 

облучения существует взаимно однозначное соответствие между диаметром частицы (рутила в 

ДМСО) и ее сечением рассеяния, а объемная доля частиц рутила переходит в число частиц в 

единице объема при диаметре частицы 0.5 мкм. Таким образом зависимость, представленная на 

рисунке 4.7, имеет универсальный характер, которая для иных непоглощающих материалов рас-

сеивателей лишь претерпит масштабирование по осям – смещение положения максимума уве-

личения сигнала КРС, при этом его величина практически не изменится. 
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Рисунок 4.7. Зависимость нормированного числа фотонов, претерпевших комбинационное рас-

сеяние в суспензии субмикронных частиц в геометрии «на отражение» от сечения упругого рас-

сеяния частиц и их концентрации, полученная при моделировании. Рассчитанное для суспензий 

число фотонов КРС нормировано на соответствующее значение для чистого растворителя.  

§4.5. Влияние объемной доли рассеивателей на эффективность комбинационного 

рассеяния в суспензиях: эксперимент и сравнение с результатами моделирования. 

Поскольку эффективности как упругого, так и комбинационного рассеяния света суще-

ственно зависят от длины волны возбуждающего излучения, были проведены измерения спек-

тров комбинационного рассеяния суспензий при возбуждении с длинами волн 1064 и 532 нм 

для рутила и 1064 нм для фосфида галлия. В спектрах были выделены пики, характерные для 

колебательных уровней DMSО (см. таблицу 4.4), и были исследованы зависимости интенсив-

ности этих пиков от объёмной концентрации рассеивателей. Конкретно, интенсивности линий 

КРС были получены путем декомпозиции экспериментальных спектров на сумму функций Ло-

ренца с центрами, соответствующими энергиям колебательных мод DMSO. Также была снята 

зависимость интенсивности некоторых пар линий (стоксовая и антистоксовая компоненты сиг-

нала КРС) от мощности накачки для того, чтобы выяснить, обуславливается ли изменение ин-

тенсивности пиков КРС исключительно нагревом образцов. Все измерения проводились в гео-

метрии «на отражение». 

Для исследования суспензий TiO2  и GaP на длине волны 1064 нм использовался фурье-

спектрометр Bruker IFS 66 V/S с приставкой комбинационного рассеяния света FRA-106 FT. 

Таблица 4.4. Спектр КРС в диметилсульфоксиде [252] 
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Стоксов сдвиг, см-1 Тип колебания 
309 CSC деформационное с выходом из плоскости 
333 CSO деформационное с выходом из плоскости 
382 CSO маятниковое в плоскости 
667 CS симметричное валентное 
698 CS антисимметричное валентное 
1417 HCH деформационное 
1426 HCH деформационное 
2913 CH симметричное валентное 
2994 CH антисимметричное валентное 
3000 CH антисимметричное валентное 
3010 CH антисимметричное валентное 

Для фокусировки лазерного луча использовалась линза с фокусным расстоянием 150 мм, диа-

метр пятна в фокусе при этом составлял примерно 100 мкм. Числовая апертура линзы для сбора 

сигнала КРС составляла 0.78. Были сняты спектры КРС для каждого образца при мощности 

накачки 270 мВт и 50 сканированиях. 

Для возбуждения КРС в суспензии TiO2 на длине волны 532 нм использовалась вторая 

гармоника Nd:YAG лазера марки EKSPLA PL2143A с длительностью импульса 25 пс и энергией 

2.6 мДж. Была собрана оптическая система, показанная на рисунке 4.8. Для регистрации спек-

тров КРС использовался спектрометр Princeton Instrument Acton Spectra Pro 2500i. Излучение 

лазера, отраженное рамановским (long-pass) фильтром Semrock LP03-532RS-25, который имеет 

высокий коэффициент пропускания для излучения с длинами волн свыше 535 нм и высокий 

  

Рисунок 4.8. Оптическая система для измерения спектров КРС при возбуждении излучением с 

длиной волны 532 нм. 1- лазер EKSPLA PL2143A, 2 – светофильтры, 3 – металлическое зеркало, 

4 – спектрометр Princeton Instrument Acton Spectra Pro 2500i, 5 – рамановский фильтр, 6, 8– со-

бирающие линзы, 7 – подставка с кюветой, содержащей образец; оранжевая линия – сигнал КРС 
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коэффициент отражения для более коротких длин волн, фокусировалось на образец короткофо-

кусной линзой (фокусная длина 7.4 мм, числовая апертура 0.4). Эта же линза использовалась 

для сбора сигнала КРС. 

Измеренные в эксперименте спектры комбинационного рассеяния суспензий рутила по-

казаны на рисунке 4.9. Они включают в себя линии КРС ДМСО с центрами на 309, 333, 382, 

667, 698, 1042, 2913, 2994, 3000 см-1, и 3010 см-1 вместе с линиями КРС рутила с центрами на 

450 и 612 см-1 для максимальной концентрации рассеивателей. Обнаружено, что интенсивности 

всех линий КРС линейно зависят от энергии возбуждающего лазерного излучения (532 нм, ри-

сунок 4.10а), или его мощности (1064 нм, рисунок 4.10б).  Для оценки температуры образцов 

было измерено соотношение интенсивностей стоксовых и антистоксовых компонент спектров, 

𝐼ст и 𝐼аст, соответственно, которые связаны с температурой среды хорошо известным 
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Рисунок 4.9. Спектр комбинационного рассеяния чистого ДМСО и суспензии рутила в ДМСО: 

(a) длина волны возбуждения 532 нм, объемная доля TiO2  в суспензии 0.0032; (б) длина волны 

возбуждения 1064 нм, объемная доля TiO2  в суспензии 0.0065; на врезке: зависимость интен-

сивности КРС линии рутила  (450 см-1) от объемной доли рутила в суспензии. 
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выражением: 𝐼ст 𝐼аст⁄ = (𝜔଴ + Ω)ସ (𝜔଴ − Ω)ସ⁄ exp(ℏΩ 𝑘𝑇⁄ )  [253], где Ω -частота, соответствую-

щая стоксовому сдвигу линии КРС и 𝜔଴ – частота возбуждающего излучения. Как видно из 

рисунка 4.10в, для волнового числа 333 см-1 значение отношения 𝐼ст 𝐼аст⁄  в пределах ошибки 

измерения соответствует комнатной температуре 295 K (𝐼ст 𝐼аст⁄  = 3.84) для возбуждающего из-

лучения с длиной волны 1064 нм в диапазоне мощностей от 120 до 250 мВт. Этот факт указы-

вает на отсутствие нагрева суспензии возбуждающим излучением. 
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Рисунок 4.10. (a) Зависимость интенсивности линии КРС в ДМСО с значением стоксового 

сдвига 667 см-1 от энергии лазерного импульса (возбуждение на длине волны 532 нм) в суспен-

зии микрочастиц рутила в ДМСО с объемной долей 0.0008; (б) Зависимости интенсивности ли-

нии КРС в ДМСО с значением стоксового сдвига 667 см-1 от мощности лазера (длина волны 

возбуждения 532 нм) в суспензии микрочастиц рутила в ДМСО с объемной долей 0.012, (в) 

отношение интенсивностей стоксового и антистоксового сигналов для значения стоксового 

сдвига 333 см-1 в зависимости от мощности возбуждающего излучения (1064 нм); красные го-

ризонтальные линии соответствуют диапазону температур 292 – 298 K. 

Наиболее интенсивные линии КРС соответствуют следующим колебаниям в молекуле 

ДМСО: CS-симметричное и антисимметричное валентное (667 и 698 см-1, соответственно), CH-

симметричное валентное (2913 см-1) и CH-антисимметричные валентные (2994, 3000 и 3010 

см- 1) (см. таблицу 4.4). Интенсивности линий КРС были получены путем разложения экспери-

ментально полученных спектров на сумму функций Лоренца с центрами в вышеупомянутых 

волновых числах стоксового сдвига (рисунок 4.11). 
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Рисунок 4.11. Типичное разложение полос комбинационного рассеяния на сумму функций Ло-

ренца: a) для стоксовых сдвигов 667 и 698 см-1, б) для стоксовых сдвигов 2913, 2994, 3000, 3010 

см-1. 

На рисунках 4.12 и 4.13 представлены зависимости интенсивности сигнала КРС в ДМСО 

от объемной доли рассеивателей для различных фононных мод, полученные путем разложения 

спектров, показанных на рисунке 4.9. Для всех рассмотренных линий КРС и всех длин волн 

возбуждения зависимости являются немонотонными. При возбуждении КРС излучением с дли-

ной волны 532 нм (рисунки 4.12а, 4.13а) экспериментально найденные зависимости интенсив-

ности рассмотренных линий КРС ДМСО, за исключением одной для стоксова сдвига 2994 см-1, 

не проявляющей увеличения интенсивности, демонстрируют хорошее качественное согласие с 

результатами моделирования МК для объемных долей Φ <Фм
ହଷଶ= 0.003, где доля рассеивателей 

Фм
ହଷଶ соответствует максимальному росту сигнала обратнорассеянного КРС при возбуждении 

532 нм.  Экспериментальное значение Фм
ହଷଶ качественно согласуется с полученной при модели-

ровании концентрацией Фм. (см. рисунки 4.6а, б и таблицу 4.3). Зарегистрированные в исполь-

зуемой геометрии сигналы КРС демонстрируют меньшее усиление по сравнению с чистым 

ДМСО, чем смоделированные сигналы: в 1.5 раза в отличие от семикратного увеличения сиг-

нала КРС, предсказанного при моделировании. Возможно, это связано с тем, что в эксперименте 

сбор обратнорассеянного сигнала КРС был ограничен числовой апертурой собирающей линзы, 

тогда как в моделировании детектированными считались все фотоны, вышедшие через заднюю 

стенку кюветы. 
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Рисунок 4.12. Зависимости интенсивностей пиков КРС ДМСО для CS-колебаний в суспензиях 

от объемной доли микрочастиц рутила при возбуждении 532 нм (а) и 1064 нм (б), нормирован-

ных на интенсивности соответствующих пиков КРС в чистом ДМСО, и их сравнение с рассчи-

танными методом Монте-Карло зависимостями обратнорассеянного сигнала КРС от объемной 

доли рассеивателей 

Для плотных суспензий рутила с объемной долей рассеивателей Фм
ହଷଶ и выше в экспери-

менте было обнаружено расхождение с результатами моделирования МК: в данной области 

концентраций по мере роста объемной доли порошка в суспензии сигнал КРС падает, а затем 

увеличивается. Указанная немонотонность зависимости более выражена при возбуждении при 

длине волны 1064 нм (рисунки 4.12б, 4.13б). В этом случае в присутствие рутила в ДМСО эф-

фективность комбинационного рассеяния на симметричных валентных колебаниях CS и CH в 

ДМСО (667 см-1 и 2913 см-1) падает при Φ < 0.003 с последующим увеличением интенсивности 

в 2.5 и 1.7 раза для вышеуказанных линий соответственно (см. рисунки 4.12б и 4.13б соответ-

ственно), с локальным максимумом при Фм
ଵ଴଺ସ = 0.006, что также качественно соответствует 

значению Фм, полученному при моделировании (см. таблицу 4.3).  При дальнейшем повышении 

объемной доли рутила интенсивность обратнорассеянного сигнала КРС снова падает и затем 

растет в 3.2 и 2.2 раза для стоксовых сдвигов 667 см-1 и 2913 см-1(см. рисунки 4.12б и 4.13б 

соответственно). 
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Рисунок 4.13. Зависимости интенсивностей пиков КРС ДМСО для CH-колебаний в суспензиях 

от объемной доли микрочастиц рутила при возбуждении 532 нм (а) и 1064 нм (б), нормирован-

ных на интенсивности соответствующих пиков КРС в чистом ДМСО, и их сравнение с рассчи-

танными методом Монте-Карло зависимостями обратнорассеянного сигнала КРС от объемной 

доли рассеивателей 

Для суспензий рутила методом Монте-Карло были рассчитаны карты траекторий фотонов 

накачки (рисунок 4.14). Объемная плотность мощности в приповерхностной области суспензий 

для объемных долей частиц более 0.01 возрастает в 2 раза и более по сравнению с таковой в 

среде, практически не содержащей рассеивателей (рисунок 4.14 а,г). На основе данных карт тра-

екторий фотонов были произведены расчеты отклика суспензий в комбинационном рассеянии 

в геометрии обратного рассеяния, учитывающие величины радиусов перетяжек фокусирующей 

и собирающей линз и конфокальный параметр (рэлеевскую длину) лазерного пучка (с разбие-

нием объема расчетной области ΔxΔyΔz = 0.002 х 0.002 х 0.01 мм3). Экспериментально обнару-

жено, что величина сигнала обратнорассеянного КРС от ДМСО в суспензии не изменяется при 

движении образца вдоль оси лазерного пучка на расстояние до 1 мм. Эта величина была принята 

за оценку «снизу» рэлеевской длины излучения. 𝑧ோ = 𝜋𝜌௙
ଶ 𝜆⁄ . Таким образом, зарегистрирован-

ными считались фотоны, вылетевшие под углами, определяемыми числовой апертурой собира-

ющей линзы (sin 𝜃 < 𝑁𝐴), с точкой вылета, расположенной от оси пучка не дальше, чем 𝜌௙ = 

0.017 мм. Подобные расчеты потребовали ускорения алгоритма относительно описанного в 

§4.2, поэтому вместо использования длины КРС lR сигнал КРС был рассчитан на основе  
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Рисунок 4.14. Рассчитанные сечения объемного распределения плотности мощности излучения 

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 линиями показана ширина 

сфокусированного на поверхность суспензии лазерного пучка по уровню 1/e по интенсивности 

 

объемной плотности мощности излучения накачки в суспензии (см. рис. 4.14) путем рассмот-

рения каждого вокселя среды в качестве источника излучения КРС - пакета фотонов с началь-

ным весом, равным суммарному весу фотонов накачки, пролетевших через данный воксель.  

Полученные результаты вновь сравнили с результатами экспериментов по регистрации 

сигнала КРС от суспензий рутила (рисунок 4.15). Вышеописанная методика расчета регистри-

руемого сигнала в моделировании позволила достичь хорошего согласия эксперимента и моде-

лирования как в величине максимального усиления сигнала КРС, так и в характере немонотон-

ности исследуемой зависимости, являющейся результатом ограничения телесного угла и пло-

щадки, из которых происходит сбор сигнала (определяемыми числовой апертурой собирающей 

линзы). Соответствующее эксперименту численное моделирование было выполнено для ради-

уса перетяжки 17 мкм и числовой апертуры собирающей линзы, равной 0.78. 

Спектр суспензии порошка:GaP в DMSO, полученный при возбуждении на длине волны 

1064 нм, показан на рисунке 4.16а. Видно, что он содержит линии DMSO, а также линии ком-

бинационного рассеяния TO- и LO-фононов в GaP (364 и 402 см-1). Кроме того, наблюдается 

широкая полоса (1.22–1.7 мкм, или 0.7–1 эВ), которая, вероятно, связана с дефектной фотолю 

минесценцией в GaP [254]. Аналогичный спектр с широкой полосой демонстрирует и сам по-

рошок GaP. Обрыв спектра выше 1.7 мкм вызван недостаточной чувствительностью детектора 

П
лотность м

ощ
ности  

излучения, отн. ед. 
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InGaAs. Наличие широкой полосы в спектре указывает на поглощение возбуждающего излуче-

ния частицами фосфида галлия, однако, поскольку интенсивность этого широкополосного сиг-

нала сравнима с сигналом КРС, эффект достаточно слабый (коэффициент поглощения ниже 6 

см-1 для объемного GaP [255]), что позволяет не учитывать поглощение рассеивающих частиц 

GaP при моделировании. Полученные зависимости сигнала комбинационного рассеяния света  
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Рисунок 4.15. Экспериментально измеренные зависимости величины сигнала КРС в 

ДМСО  в суспензиях от объемной доли микрочастиц рутила при непрерывном возбуждении 

излучением с длиной волны 1064 нм и мощностью 250 мВт, нормированные на мощность 

сигнала КРС в чистом ДМСО при соответствующих значениях стоксового сдвига, и их сравне-

ние с результатами расчетов распространения излучения в суспензиях при учете условий сбора 

излучения.  
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Рисунок 4.16 (a) Спектр КРС DMSO, порошка микрочастиц GaP и их в составе суспензии с 

ДМСО; (б, в) Зависимость интенсивности линий КРС от объемной доли частиц GaP в суспен-

зии. Длина волны возбуждения 1064 нм 

от объемной доли рассеивателей для суспензии GaP в DMSO показаны на рисунках 4.16б, в. 

Как видно, только линия КРC 2913 см-1 (CH симметричное валентное колебание) демонстри-

рует слабый рост (до 1.25 раза) с увеличением объемной доли порошка GaP, причем рост имеет 

немонотонный характер, что качественно совпадает с результатами моделирования. Для других 

линий КРС в DMSO наблюдалось немонотонное уменьшение их интенсивности, что также, ве-

роятнее всего, является следствием ограниченности системы сбора сигнала КРС. 
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§4.6 Выводы к Главе 4 

Выполнено комплексное исследование, включающее как эксперименты, так и численное 

моделирование по распространению лазерного излучения с варьируемой долей частиц. Проде-

монстрирован немонотонный характер зависимостей времени жизни обратнорассеянного излу-

чения и величины сигнала обратнорассеянного КРС от концентрации частиц в суспензиях. Экс-

перименты с суспензиями субмикронных частиц рутила и фосфида галлия в ДМСО показали 

спад времени жизни обратнорассеянного суспензиями излучения с ростом объемной доли рас-

сеивающих частиц при объемных долях частиц в них более 0.001, связанное с высоким значе-

нием коэффициента диффузного отражения суспензий, близкого к единице. Измеренные кине-

тики диффузного отражения суспензий находятся в хорошем согласии с результатами расчетов 

и показали рост времени жизни фотонов в суспензиях до 1 пс. Расчеты распространения излу-

чения в суспензиях с варьируемой объемной долей частиц в рамках модели независимых рас-

сеивателей показали, что путем варьирования объемной доли частиц в суспензии, материалов 

частиц и буферной среды, а также длины волны облучения возможно повысить величину об-

ратнорассеянного сигнала КРС максимально до 7.5 раз. Как эксперимент, так и численное мо-

делирование показали, что использование линзы для сбора излучения КРС приводит к умень-

шению роста величины сигнала обратнорассеянного КРС в ДМСО, при этом объемная доля ча-

стиц, при которой реализуется данный максимум, сдвигается в область бóльших концентраций 

рассеивателей. Для частиц рутила диаметром 0.5 мкм и длины волны 1064 нм рассчитанная ве-

личина 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 зарегистрированного обратнорассеянного сигнала КРС с по-

мощью линзы с числовой апертурой 0.78 составил 3.5 раза относительно ДМСО без рассеива-

телей. Результаты эксперимента по измерению эффективности КРС находятся в хорошем со-

гласии с результатами моделирования. Вместе с тем наличие слабого поглощения света в ча-

стицах GaP препятствует значительному усилению сигнала комбинационного рассеяния света 

в их суспензиях, несмотря на присущее им сильное рассеяние света. 
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ЗАКЛЮЧЕНИЕ И ОСНОВНЫЕ ВЫВОДЫ 

В рамках настоящей работы экспериментально и с помощью численного моделирования 

исследовано влияние упругого рассеяния света на эффективность комбинационного рассеяния 

света и поглощения. Получены следующие основные результаты: 

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

ких структур как пористый кремний и кремниевые нанонити, приводит к росту поглоще-

ния излучения с длиной волны 633 нм вблизи нижней границы диагностического окна 

прозрачности в слое толщиной до 2 мм. За счет этого максимальный нагрев опухоли с 

КНЧ при ее освещении непрерывным лазерным излучением возрастает на 0.2 – 4 С̊ по 

сравнению с опухолью без КНЧ в зависимости как от длины волны и интенсивности ла-

зерного излучения, так и типов мишеней, используемых при производстве частиц. Чис-

ленное моделирование показало, что температуры, при которых реализуется гипертермия 

(≈ 42°C), могут быть достигнуты во всем объеме опухоли при использовании непрерыв-

ного лазерного излучения с интенсивностями намного ниже порога теплового разрушения 

биоткани, при этом без наночастиц при тех же условиях облучения полный нагрев рас-

сматриваемой опухоли невозможен без существенного перегрева здоровой ткани.  

2. Выполненное численное моделирование процесса облучения водных суспензий кремние-

вых 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 достигаются температуры фазовых 

переходов плавления и испарения. Продемонстрировано наличие двух областей фрагмен-

тации микрочастиц: в фокусе лазерного пучка при малой концентрации микрочастиц и в 

приповерхностной области суспензии при большой концентрации микрочастиц. Для слу-

чая воздействия излучением с длиной волны 1064 нм конкуренция между двумя вышеука-

занными областями приводит к появлению минимума в зависимости массы расплава от 

концентрации исходных микрочастиц.  В отсутствие поглощения буферной жидкостью 

зависимость массы расплава от концентрации микрочастиц является монотонно возраста-

ющей и стремится к насыщению. Полученные результаты свидетельствуют о необходи-

мости учета теплового механизма при численном моделировании лазерной фрагментации 

суспензий кремниевых микрочастиц. 

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

ром 0.5 мкм и фосфида галлия диаметром 3 мкм в ДМСО, выполненные методом оптиче-

ского гетеродинирования, и моделирование методом Монте-Карло распространения света 

в них показывают, что введение светорассеивающих частиц в ДМСО - исследуемую бу-

ферную среду приводит к заметной (до 1 пс) задержке света в суспензиях, при этом для 
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объемных долей частиц выше 0.001 время жизни фотонов в суспензиях падает с ростом 

объемной доли рассеивателей по причине увеличения коэффициента диффузного отраже-

ния, вызванного интенсивным многократным рассеянием света в таких суспензиях. Изме-

ренные и рассчитанные кинетики диффузного отражения суспензий находятся в хорошем 

согласии с результатами расчетов. 

4. В результате проведенных экспериментов и численного моделирования, результаты кото-

рых находятся в хорошем согласии, установлено влияние упругого рассеяния света на эф-

фективность комбинационного рассеяния в суспензиях частиц рутила и GaP в ДМСО. Для 

обоих типов используемых рассеивателей моделирование методом Монте-Карло предска-

зывает немонотонную зависимость сигнала обратнорассеянного комбинационного рассе-

яния от объемной доли рассеивателя в результате одновременного увеличения общего от-

ражения и уменьшения времени пребывания фотона с увеличением объемной доли рассе-

ивателей. Максимально возможный рост вышедшего назад сигнала КРС в условиях мно-

гократного рассеяния света составляет до 7.5 раз по сравнению со случаем отсутствия рас-

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

что использование линзы для сбора излучения КРС приводит к уменьшению роста вели-

чины сигнала обратнорассеянного КРС в ДМСО, при этом объемная доля частиц, при ко-

торой реализуется данный максимум, сдвигается в область бóльших концентраций рассе-

ивателей. Для частиц рутила диаметром 0.5 мкм и длины волны 1064 нм рассчитанная 

величина полного обратнорассеянного сигнала КРС при объемной доле частиц 0.001 до-

стигает 6-кратного увеличения по сравнению с сигналом КРС для ДМСО без рассеивате-

лей, в то время как максимальный рост величины зарегистрированного обратнорассеян-

ного сигнала КРС с помощью линзы с числовой апертурой 0.78 составил 3.5 раза относи-

тельно ДМСО без рассеивателей. Результаты эксперимента по измерению эффективности 

КРС находятся в хорошем согласии с результатами моделирования. Вместе с тем наличие 

слабого поглощения света в частицах GaP препятствует значительному усилению сигнала 

комбинационного рассеяния света в их суспензиях, несмотря на присущее им сильное рас-

сеяние света. 
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