
Оптика и спектроскопия. Лазерная физика 145

ОПТИКА И СПЕКТРОСКОПИЯ. 

ЛАЗЕРНАЯ ФИЗИКА

Известия Саратовского университета. Новая серия. Серия: Физика. 2021. Т. 21, вып. 2. С. 145–156
Izvestiya of Saratov University. Physics, 2021, vol. 21, iss. 2, pp. 145–156

Научная статья
УДК 535(06)+004(06)
https://doi.org/10.18500/1817-3020-2021-21-2-145-156

Эффект радиационных потерь 
в локализованной флуоресценции 
при лазерной накачке флуоресцирующих 
случайно-неоднородных сред

Д. А. Зимняков1,2 , С. С. Волчков1, Л. А. Кочкуров1, А. Ф. Дорогов1, 

А. С. Токарев1, А. А. Никифоров1, Н. С. Маркова2

1Саратовский государственный технический университет имени Гагарина Ю. А., Россия, 
410054, г. Саратов, ул. Политехническая, д. 77
2Институт проблем точной механики и управления РАН, Россия, 410028, г. Саратов, 
ул. Рабочая, д. 24

Зимняков Дмитрий Александрович, доктор физико-математических наук, профессор, за-
ведующий кафедрой физики, главный научный сотрудник ИПТМУ РАН, zimnykov@mail.ru, 
https://orcid.org/0000-0002-9787-7903

Волчков Сергей Сергеевич, аспирант кафедры физики, volchkov93@bk.ru, https://orcid.
org/0000-0002-3928-8836

Кочкуров Леонид Алексеевич, кандидат физико-математических наук, докторант, lkoch-
kurov@gmail.com, https://orcid.org/0000-0002-3360-8878

Дорогов Александр Федорович, аспирант кафедры физики, sanek_9993@mail.ru, https://
orcid.org/0000-0001-8271-8494

Токарев Алексей Сергеевич, магистрант кафедры физики, Arhangel92r@mail.ru, https://
orcid.org/0000-0003-3781-9565

Никифоров Александр Анатольевич, кандидат технических наук, доцент, директор Ин-
ститута электронной техники и приборостроения, ieei_director@mail.ru, https://orcid.
org/0000-0002-3879-5457

Маркова Наталия Святославовна, научный сотрудник, markovanatsv@mail.ru, https://orcid.
org/0000-0002-1735-7327

Аннотация. В рамках обсуждаемых ранее представлений о стохастической локализации 
полей флуоресцентного излучения во флуоресцирующих случайно-неоднородных средах, 
обусловленной спекл-модуляцией накачивающего лазерного излучения, рассмотрена 
феноменологическая модель, описывающая перенос флуоресцентного излучения между 
локальными эмиттерами, ассоциируемыми с лазерными спеклами в накачиваемой сре-
де. Проведено сопоставление результатов моделирования с эмпирическими данными о 
влиянии интенсивности импульсной лазерной накачки насыщенных родамином 6Ж слоев 
плотноупакованных наночастиц диоксида титана (анатаза) на эффективное сечение ра-
диационных потерь локальных эмиттеров флуоресцентного излучения. Установлено, что 
интенсивность импульсной лазерной накачки практически не влияет на характерный раз-
мер локальных эмиттеров флуоресцентного излучения в среде. В то же время возрастание 
интенсивности накачки приводит к значительному уменьшению эффективного сечения 
радиационных потерь с тенденцией к насыщению. Восстановленные на основе экспери-
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ментальных данных значения эффективного сечения радиационных потерь существенно (на 1.5 – 2 порядка) меньше предельного зна-
чения сечения потерь для единичного локального эмиттера в отсутствие обратного потока флуоресцентного излучения из окружающего 
пространства в эмиттер.
Ключевые слова: флуоресценция, случайно-неоднородная среда, лазерная накачка, спекл-модуляция, локализация флуоресценции, 
сечение радиационных потерь
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Abstract. Background and Objectives: Excitation of fluorescence upon laser pumping of fluorescent multiple scattering media is a complex 
process that plays a key role in many applications of modern optics and laser physics, from optical biomedical diagnostics to controlling the param-
eters of functional materials for photonics and optoelectronics. The effect of radiation losses in local fluorescence emitters, which are associated 
with laser speckles in pumped random media, on the fluorescence output is considered. Materials and Methods: Within the framework of the 
concept of an ensemble of statistically independent local fluorescence emitters in a laser-pumped random medium, a model of radiation losses 
in an arbitrarily chosen local emitter is considered. The model takes into account both an extreme value of the cross section of radiation losses 
for a single emitter, which depends on its characteristic size and the concentration of fluorophore molecules in the medium, and the effect of 
radiation exchange with other emitters. The scattering properties of a laser-pumped fluorescent medium are considered as a suppressing factor 
for the ballistic radiation transfer between the local emitters. The modeled results are compared to the previously obtained empirical data on the 
effective cross section of radiation losses for Rhodamine-6G-saturated layers of close-packed anatase nanoparticles under pulsed laser pumping 
at the wavelength of 532 nm. Results: The relationship between the effective cross section of radiation losses and the characteristic size of the 
emitters, the concentration of fluorophore molecules, and the mean scattering free path of fluorescent radiation was obtained. It was found within 
the framework of the considered model that both the characteristic size of local emitters and the reduction factor to the cross section of radiation 
losses due to light transfer from other emitters are practically independent of the pump intensity, with the exception of a narrow interval of low 
intensities. On the other hand, the scattering length significantly affects these characteristics due to the “screening” effect in the case of expressed 
multiple scattering. Conclusion: Radiation exchange between local stochastic emitters of fluorescence radiation in laser-pumped random media 
is one of the key factors controlling the fluorescence response of the medium with increasing pump intensity. The considered phenomenological 
model makes it possible to adequately interpret the experimentally observed features of the behavior of the effective cross section of radiation 
losses for these systems. The obtained results can be used as a physical basis for the development of new approaches to laser probing of random 
media in terms of the interpretation of the experimental data.
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Введение

Возбуждение флуоресценции при лазерной 
накачке флуоресцирующих многократно рассеи-
вающих сред является комплексным процессом, 
играющим ключевую роль во многих приложе-
ниях современной оптики и лазерной физики, 
начиная от оптической биомедицинской диа-
гностики и заканчивая контролем характеристик 
функциональных материалов для фотоники и 
оптоэлектроники. Ключевую роль в формирова-
нии флуоресцентного отклика случайно-неодно-
родных сред с флуоресцирующими компонентами 
играют особенности переноса как лазерного 
света, так и флуоресцентного излучения в на-
качиваемом объеме. В частности, наиболее ярко 
эти особенности проявляются в случае эффекта 
значительного сужения спектра флуоресцентно-
го отклика случайно-неоднородной среды при 
возрастании интенсивности накачки. Данный 
эффект, в последние три десятилетия являющийся 
объектом интенсивных теоретических и экс-
периментальных исследований [1–11], обладает 
выраженным пороговым характером и обычно 
интерпретируется как проявление стохастической 
лазерной генерации (randomlasing) в случайно-
неоднородных средах. Явление стохастической 
лазерной генерации в случайно-неоднородных 
средах было впервые предсказано В. С. Летохо-
вым в 1967 г. [12], однако его систематические 
экспериментальные исследования начались лишь 
в конце девяностых годов прошлого столетия. 

Характерной особенностью флуоресцент-
ного излучения случайно-неоднородных сред 
при высоких интенсивностях лазерной накачки 
в полосе поглощения флуорофоров являются 
достаточно низкие значения так называемого 
спектрального качества эмиссии EQ , определя-
емого как отношение среднего значения длины 
волны в спектре излучения к его полуширине 

E E EQ   , где средняя длина волны E  

определяется как    
0 0

E S d S d
 

         

(  S   – спектральная плотность флуоресценции). 
В частности, во флуоресцирующих системах на 
основе концентрированных суспензий эффектив-
но рассеивающих микро- и наночастиц в раство-
рах лазерных красителей с высоким квантовым 
выходом флуоресценции (например, родамина 
6Ж) типичные величины EQ  не превышают 
100–150 даже при высоких интенсивностях им-
пульсной лазерной накачки (порядка 107 Вт/см2). 
В то же время значения спектрального качества 

для подобных систем при низких уровнях на-
качки, когда в спектрах эмиссии присутствует 
лишь спонтанная компонента флуоресценции, 
составляют около 10–20. Отметим, что при-
веденные особенности характерны именно для 
флуоресцирующих случайно-неоднородных сред, 
не обладающих в силу структурного беспоряд-
ка выраженными резонансными свойствами в 
спектральных интервалах эмиссии. В случае же 
насыщенных красителями фотонно-кристалли-
ческих структур фактор спектрального качества 
флуоресценции может достигать существенно 
больших значений и контролируется при этом 
резонансными свойствами матричной среды 
(фотонно-кристаллической структуры). Исходя из 
типичных значений EQ  и скоростей релаксации 
возбужденных состояний молекул флуорофора 
при высоких интенсивностях накачки, можно 
сделать вывод [13], что характерный размер зон 
флуоресцентного излучения в случайно-неодно-
родных средах существенно меньше длины волны 
накачки и сопоставим со средним размером спе-
клов, возникающих в результате многократного 
рассеяния лазерного излучения в среде.

Пороговый эффект резкого сужения спектра 
флуоресцентного излучения многократно рассе-
ивающих сред при возрастании интенсивности 
лазерной накачки может быть интерпретирован в 
большей степени как специфическое проявление 
суперлюминесценции, чем как безрезонаторная 
лазерная генерация. Следует отметить, что в по-
давляющем большинстве работ, посвященных 
теоретическому описанию этого явления, перенос 
лазерного света и излучения флуоресценции в 
накачиваемой среде описывается в рамках диф-
фузионного приближения теории переноса из-
лучения (см., например, [14, 15]). Таким образом, 
совершенно не учитываются интерференционные 
эффекты при суперпозиции парциальных состав-
ляющих многократно рассеянного лазерного поля 
накачки в среде. В то же время приближенные 
оценки показывают, что, как правило, длина 
когерентности излучения накачки существенно 
превышает характерный размер зоны накачки 
в среде. Это должно приводить к выраженной 
спекл-модуляции излучения накачки в накачи-
ваемом объеме.

В работе [13] рассмотрено ограничивающее 
влияние спекл-модуляции накачивающего лазер-
ного излучения на отношение индуцированной 
составляющей флуоресцентного отклика к спон-
танной составляющей; предложена феноменоло-
гическая модель, учитывающая стохастическую 
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локализацию «горячих» областей накачки в объ-
еме среды, обусловленную формированием объ-
емных спекл-структур в световом поле лазерной 
накачки. Подобные зоны могут быть рассмотрены 
как низкодобротные оптические резонаторы, в 
которых усредненное за время действия единич-
ного лазерного импульса отношение индуциро-
ванной составляющей флуоресцентного отклика 
к спонтанной определяется как характеристиками 
флуоресцирующей компоненты среды (сечения-
ми поглощения, спонтанной и индуцированной 
эмиссии и концентрацией молекул флуорофора), 
так и параметрами подобного локализованного 
стохастического эмиттера флуоресцентного из-
лучения. В качестве одного из основных пара-
метров в предложенной феноменологической 
модели было введено усредненное по ансамблю 
спеклов-микрорезонаторов сечение радиацион-
ных потерь rad , характеризующее плотность 
потока энергии флуоресцентного излучения из 
области эмиссии в окружающее пространство 
в процессе преобразования излучения накачки 
в флуоресценцию. Наряду с интенсивностью 
накачки, значение rad , введенное при моде-
лировании как феноменологический параметр, 
определяет эффективность преобразования лазер-
ного излучения в индуцированную составляющую 
флуоресцентного отклика.

В рамках работы [13] на основе анализа 
экспериментальных данных о флуоресцентном 

отклике насыщенных родамином 6Ж слоев плот-
ноупакованных частиц анатаза в зависимости от 
величины лазерной накачки и их сопоставления 
с результатами моделирования показано, что 
возрастание интенсивности накачки приводит 
к монотонному убыванию rad . Вместе с тем 
вопрос о влиянии условий возбуждения флуорес-
ценции и характеристик накачиваемой среды на 
усредненные радиационные потери в ассоции-
руемых с лазерными спеклами локализованных 
областях флуоресцентного излучения требует 
более детального рассмотрения и осмысления, 
чему и посвящена данная работа.

1. Флуоресцентный отклик при лазерной накачке  

флуоресцирующих случайно-неоднородных сред:

экспериментальные и модельные данные

В [13] представлены результаты эксперимен-
тальных исследований флуоресцентного отклика 
насыщенных родамином 6Ж слоев плотноупако-
ванных наночастиц TiO2 (анатаза) при импульсно-
периодической лазерной накачке на длине волны 
532 нм с длительностью 10 нс в интервале интен-
сивностей накачки от 5∙105 до 5∙107 Вт/см2. Также 
предложена кинетическая модель для описания 
флуоресцентного отклика низкодобротного микро-
резонатора (локального эмиттера), ассоциируемо-
го с отдельным спеклом в накачиваемой лазерным 
излучением случайно-неоднородной среде:

0

1 1 ;

1

,
.

st saa
p f f

p f f

f st sa
f f

f f

rad em f PL
f f

f

df I t f I t f I t f f
dt h h h

d I t
I t f f I t f

dt h h

d I t
I t n h v

h

(1)

В модели f – нормированное значение 
текущей населенности возбужденного состо-
яния молекул флуорофора в объеме эмиттера 
(f = n(t)/n0), n0 – концентрация молекул флу-
орофора, a  – сечение поглощения молекул 
флуорофора на длине волны накачки, Ip(t) – те-
кущая интенсивность накачки, нормированная 

ph  – энергия кванта накачки, st 
  – усреднен-

ное по спектральному интервалу флуоресцентно-

го отклика сечение индуцированного излучения 
молекулы флуорофора, fh


  – усредненное 

значение энергии  кванта флуоресценции , 
 fI t


 – усредненное по спектральному ин-

тервалу текущее значение интенсивности флуо-
ресцентного отклика, sa 

  – усредненное зна-
чение сечения самопоглощения флуоресценции, 
  – скорость спонтанной релаксации возбужден-
ных состояний,   ,rad em f PL

d I t


  – сечение 
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радиационных потерь для данного локального 
эмиттера, v – скорость света в среде, dem – харак-
терный размер локального эмиттера. Угловые 
скобки ....

PL
 соответствуют усреднению ин-

тенсивности флуоресценции по накачиваемому 
объему в слое. Таким образом, введенное выше 
значение rad  соответствует усредненной по 
ансамблю локальных эмиттеров с различными 
значениями dem величине   ,rad em f PL

d I t


 .

Данная процедура подробно описана в [13]. 
Можно также показать, что предельное (мак-
симальное) сечение радиационных потерь для 
локального эмиттера флуоресцентного излуче-
ния определяется выражением: max

03 2rad emn d  .
С использованием модели (1) рассчитывалось 
усредненное за время действия импульса накачки 
и по ансамблю локальных эмиттеров отношение 
индуцированной составляющей флуоресцентно-
го оклика системы к спонтанной составляющей 

     st f ft h I t
  

     , которое 

затем сопоставлялось с полученными экспери-
ментальными данными [13].

Приведенные в работе [13] эмпирические 
данные и результаты моделирования могут быть 
использованы для восстановления зависимостей 
усредненного по ансамблю локальных эмиттеров 
сечения радиационных потерь для исследованных 
систем «наночастицы анатаза – родамин 6Ж». Дан-
ные зависимости приведены на рис. 1. Обращают 
на себя внимание особенности в поведении обеих 
зависимостей в интервале интенсивностей накачки 
от ≈ 4∙106 до ≈ 8∙106 Вт/см2, ассоциируемые с пере-
ходом к режиму стохастической лазерной генера-
ции (random lasing) в накачиваемых системах [13].

2. Перенос излучения в стохастическом

ансамбле локализованных эмиттеров 

флуоресценции и сечение радиационных потерь

Как отмечено выше, предельное значение 
сечения радиационных потерь для изолиро-
ванного локального эмиттера флуоресцентного 
излучения в накачиваемой флуоресцирующей 
случайно-неоднородной среде определяется вы-
ражением: max

03rad emd n  . Приведенное значение 
является оценкой сверху для сечения радиаци-
онных потерь, поскольку в рассматриваемом 
стохастическом ансамбле локальных эмиттеров 
радиационный отток квантов флуоресцентно-
го излучения в единицу времени из данного 

Рис. 1. Зависимости эффективного сечения радиаци-
онных потерь локальных эмиттеров флуоресцентного 
излучения от интенсивности накачки для насыщенных 
родамином 6Ж слоев плотноупакованных наночастиц 
анатаза. Зависимости получены в результате анализа экс-
периментальных данных и результатов моделирования, 
представленных в [13]. Накачка осуществлялась на длине 
волны 532 нм с длительностью импульса 10 нс. Иссле-
дуемые образцы: 1 – слои наночастиц со средним диа-
метром 25 нм (№ 637254, Sigma Aldrich Inc.) и объемной 
долей частиц ≈ 0.22; 2 – слои наночастиц с выраженной 
полидисперсностью (№ 10122392, Fisher Scientifi c Ltd.) 
и объемной долей частиц ≈ 0.28. Концентрация родами-
на 6Ж в водном растворе в обоих случаях составляла 
3.4∙10-3 М. Выборочно показанные доверительные интер-

валы соответствуют уровню значимости 0.9
Fig. 1. Dependencies of the effective cross-section of radia-
tion losses in local fl uorescence emitters on the pump inten-
sity for Rhodamine-6G-saturated layers of densely packed 
anatase nanoparticles. The dependencies were recovered 
using experimental data and modeling results presented 
in [13]. Pumping was carried out at 532 nm with the pulse 
duration of 10 ns. The studied samples were: 1 – layers of 
nanoparticles with an average diameter of 25 nm (no. 637254, 
Sigma Aldrich Inc.) and the volume fraction of ≈ 0.22; 
2 – layers of nanoparticles with the expressed polydyspersity 
(no. 10122392, Fisher Scientifi c Ltd.) and the volume fraction 
of ≈ 0.28. In both cases, the concentration of Rhodamine 6G 
was 3.4∙10-3М. Selectively shown error bars correspond to 

the confi dence level of 0.9

эмиттера частично компенсируется притоком 
квантов из других локальных областей эмиссии 
(рис. 2). Таким образом, усредненное по ансам-
блю локальных эмиттеров флуоресценции се-
чение радиационных потерь может быть пред-

ставлено как       max 1rad p rad p pI I K I    ,

где безразмерный параметр  pK I  учитывает 
обратный поток флуоресцентного излучения в 
эмиттеры из окружающего пространства.

, c
m

2
σ r

ad

Ip, W/cm2

1
2
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Для оценки параметра  pK I вычислим 
усредненный по ансамблю эмиттеров средний 
поток флуоресцентных квантов из ансамбля 
локальных эмиттеров в произвольно выбранный 
локальный эмиттер сферической формы с диа-
метром emd  (рис. 2, б).

При вычислении используем следующие 
допущения:

1) распределение локальных эмиттеров по 
объему накачиваемой среды является однород-
ным и изотропным и характеризуется значением 
плотности  , определяемым числом лазерных 
спеклов в единице объема среды; соответственно, 
плотность эмиттеров может быть выражена как 

  3

spd


   , где spd  – характерный размер 
лазерных спеклов в объеме среды,   – фактор, 
определяемый структурными характеристиками 
спекл-модулированного поля лазерной накачки 
в среде; 

2) вероятность попадания кванта флуорес-
центного излучения извне в рассматриваемый 
локальный эмиттер определяется как расстоянием 
от него до точки эмиссии кванта, излучаемого 
другим локальным эмиттером, так и вероятно-
стью рассеяния кванта на трассе между двумя 
локальными эмиттерами; соответственно, на 

Рис. 2. Модели локальных эмиттеров флуоресцентного излучения в накачиваемой случайно-не-
однородной среде; а – изолированный эмиттер, характеризуемый предельным значением сечения 
радиационных потерь; б – ансамбль эмиттеров с локальным переносом флуоресцентного излучения 

между ними
Fig. 2. Models of local emitters of fl uorescence radiation in a pumped random medium; a – an isolated 
emitter characterized by the extreme cross-section of radiation losses; b – an ensemble of emitters with 

local transfer of fl uorescence radiation between them

а/a б/b

малых пространственных масштабах доминирует 
баллистический характер распространения кван-
тов флуоресценции, а с увеличением длины рас-
пространения существенное влияние оказывают 
рассеивающие свойства среды;

3) эмиссия флуоресцентных квантов в ло-
кальных эмиттерах имеет изотропный характер 
(все направления распространения квантов после 
актов излучения равновероятны);

4) анализ соответствует установившемуся 
стационарному режиму флуоресцентного излуче-
ния при постоянном значении интенсивности на-
качки; данное допущение является оправданным, 
если длительность перехода ансамбля локальных 
эмиттеров в стационарное состояние существен-
но меньше длительности импульса накачки.

С учетом сделанных допущений для пара-
метра  pK I  может быть получено следующее 
выражение:

     24 , exp ,p em p
rK I r d I r dr
l





     
    (2)

где   0 , 1em pr d I    – функция, определя-

ющая вероятность «баллистического» попадания 
кванта флуоресценции, излученного на расстоя-
нии r от начала координат, в рассматриваемый 
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локальный эмиттер (без учета затухания направ-
ленного потока излучения за счет многократного 
рассеяния). Нижний предел интегрирования 
  в (2) определяется структурными характе-
ристиками спекл-поля в среде и превышает 
характерный размер локального эмиттера emd .
Влияние рассеяния на убывание вероятности 
притока квантов в рассматриваемый локаль-
ный эмиттер из других эмиттеров описывается 
экспоненциальным множителем exp(‒r/l), где 
l – длина рассеяния [16] флуоресцентного из-
лучения в накачиваемой среде. Таким образом, 
функцию   , em pr d I можно интерпретиро-
вать как «геометрический» фактор в убывании 
вероятности попадания квантов флуоресценции 

извне в данный локальный эмиттер, а функцию 
exp(‒r/l) – как «диффузионный» фактор. Отме-
тим, что в рамках рассматриваемой модели не 
учитывается приток многократно рассеянных 
составляющих флуоресцентного излучения с 
длинами распространения от акта эмиссии до 
попадания в объем эмиттера, многократно превы-
шающими l. Данное предположение обусловлено 
малой вероятностью подобных событий.

Можно показать, что для двух локальных 
эмиттеров сферической формы с диаметрами, рав-
ными  em pd I , и расстоянием между центрами, 
равным r, вероятность попадания кванта флуорес-
центного излучения из одного эмиттера в другой 
может быть приближенно представлена как

где  em pr d I  . На рис. 3 в логарифмиче-
ских координатах представлен график модельной 
функции    ; анализ полученных результатов 

(3)   
 

2 21 21

2 2
1 0

13 1 , 2
4

y y x
dy xdx

y x





           
    

   ,

позволяет с приемлемой точностью предполо-
жить в качестве аппроксимирующей зависимости 
обратную квадратичную функцию:

   

2

0.268 .
em p em p

r r
d I d I


   
    
   
   

(4)

Анализ структурных характеристик раз-
личных изображений спекл-структур, форми-
руемых при многократном рассеянии, позволил 
установить приближенное эмпирическое зна-
чение среднего расстояния между спеклами в 

(5)     2

33

1.07 1.15
exp ,

em p em p
p

sp

d I l d I
K I

ld

 
  
   

среде как 2.3 spd . Соответственно, мини-
мальное значение аргумента   в выражении (3) 
принято равным ≈ 2.3.

Таким образом, для  pK I  может быть полу-
чено следующее приближенное выражение:

и, соответственно, усредненное по ансамблю 
локальных эмиттеров флуоресценции сечение 

радиационных потерь может быть представ-
лено как

Необходимым условием сходимости ре-
шений для представленной выше кинетиче-
ской модели (1) (в частности, стационарности 

флуоресцентного отклика локальных эмит-
теров при больших длительностях накачки) 
является:

   
   2

33
0

1.07 1.153 1 exp .
2

em p em p
rad p

em p sp

d I l d I
I

ln d I d

             

(6)

   2

33

1.07
1 exp 0.

em p em p

sp

d I l d I

ld

 
   
   

 (7)
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Характерные особенности в поведении вос-
становленных из экспериментальных данных 
эффективных значений сечения радиационных 
потерь для исследованных систем «нанопорошки 
TiO2 – родамин 6Ж» в зависимости от интенсив-
ности накачки (см. рис. 1) могут быть адекватно 
интерпретированы в рамках рассмотренной 
феноменологической модели. В частности, 
представляет интерес анализ влияния интенсив-
ности накачки и свойств накачиваемой среды 
на значения параметров  1 pK I  и  em pd I . 
Измерения диффузного пропускания в интервале 
длин волн от 500 до 750 нм позволили с использо-
ванием предположений о близком к изотропному 
характере рассеяния света и несущественном 
поглощении флуоресценции в образцах оценить 
значения длины рассеяния l для образцов № 1, 2 
для длины волны, соответствующей спектраль-
ному максимуму флуоресцентного излучения 
(570 нм). Эти значения равны 1l   (2.46±0.2) 
мкм и 2l   (0.90±0.08) мкм. Ожидаемый харак-
терный размер спеклов в поле лазерной накачки 
для исследованных многократно рассеивающих 
образцов должен быть существенно меньше 
длины волны накачки [16, 17]. Это обусловлено 
значительной шириной угловых распределений 
волновых векторов многократно рассеянных 
парциальных составляющих светового поля в 
произвольно выбранных точках внутри подоб-
ных сред. В частности, в работе [17] предложено 

Рис. 3. Модельная функция, характеризующая вероят-
ность попадания кванта флуоресцентного излучения в 
локальный эмиттер из другого эмиттера (1), и аппрок-

симирующая степенная зависимость (2)
Fig. 3. Model function characterizing the probability of 
fl uorescence photon hitting to a local emitter from other 
emitter (1) and the approximating power-law dependence (2)

оценочное выражение для характерного масштаба 
флуктуаций многократно рассеянного когерент-
ного светового поля в случайно-неоднородной 
среде ~L D  , где D – безразмерный параметр, 
определяемый шириной углового спектра вектора 
плотности потока энергии излучения в среде. Для 
дальнейшего оценочного анализа примем, что 

sp pd      170 нм.
Для принятых значений l и spd  с исполь-

зованием модельной зависимости (6) и эмпи-
рических зависимостей  rad pI  (см. рис. 1) 

восстановлены значения  em pd I  и  1 pK I  
для различных интенсивностей накачки (рис. 4). 
Отметим, что полученные в рамках рассмотрен-
ной феноменологической модели характерные 
размеры локальных эмиттеров флуоресценции 
практически не зависят от интенсивности накач-
ки, однако существенно различаются для систем 
с различными значениями длины рассеяния. 

В то же время значения параметра  1 pK I  
близки к 0 и уменьшаются с ростом интенсив-
ности накачки с тенденцией к насыщению, что 
соответствует близкому к равновесному харак-
теру обмена флуоресцентным излучением между 
локальными эмиттерами в стационарном режиме 

Рис. 4. Зависимости  em pd I  (1, 2) и  1 pK I  (3, 4) от 
интенсивности накачки для насыщенных родамином 6Ж 
слоев плотноупакованных наночастиц анатаза: 1, 3 – слои 
наночастиц № 637254, Sigma Aldrich Inc.; 2, 4 – слои на-

ночастиц № 10122392, Fisher Scientifi c Ltd.
Fig. 4. Dependencies of  em pd I  (1, 2) and  1 pK I  (3, 
4) on the pump intensity for the Rhodamine-6G-saturated 
layers of densely packed anatase nanoparticles: 1, 3 – layers 
of nanoparticles no. 637254, Sigma Aldrich Inc.; 2, 4 – layers 

of nanoparticles no. 10122392, Fisher Scientifi c Ltd.
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эмиссии. Существенное влияние длины рас-
сеяния на значения  em pd I  и  1 pK I  при 
одинаковых значениях интенсивности накачки 
может быть интерпретировано как проявление 
своего рода «экранирующего» эффекта, когда 
малые значения l существенно ограничивают 
число соседних локальных эмиттеров, уча-
ствующих в обмене квантами флуоресцентного 
излучения c данным эмиттером. Отметим, что 
с уменьшением длины рассеяния l восстановлен-
ные значения характерного размера локальных 
эмиттеров стремятся к spd  (см. набор данных 2
на рис. 4), в то время как с увеличением длины 
рассеяния значения  em pd I  и  1 pK I  умень-
шаются. Следует также отметить, что изменения 
предполагаемого характерного размера спеклов 
поля накачки в большую или меньшую сторону 
не приводят к качественным изменениям в по-
ведении зависимостей  em pd I  и  1 pK I  
от интенсивности накачки, иллюстрируемом 
рис. 4. Масштабы по осям ординат при этом из-
меняются, но общие тенденции (практическое 
отсутствие зависимости emd  от интенсивности 
накачки и достаточно сильное влияние длины 
рассеяния на этот параметр, близкие значения 

emd  и spd  при малых значениях транспортной 

длины, быстрый спад  1 pK I  с последующим 
выходом на асимптотические значения с ростом 
интенсивности накачки) сохраняются. Малые 
значения параметра  1 pK I  даже в случае 
малых значений интенсивности накачки и малых 
длин рассеяния указывают на то, что локаль-
ный перенос излучения из окружения в данный 
локальный эмиттер является ключевым фак-
тором, контролирующим его флуоресцентный 
отклик.

Отметим, что в рамках рассмотренной фено-
менологической модели при выводе выражения 
(6) для среднего сечения радиационных потерь 
не учитывалось влияние обратного рассеяния 
квантов флуоресцентного излучения, испуска-
емых локальным эмиттером, назад в эмиттер. 
Возникает вопрос о правомерности подобного 
допущения; вклад обратного потока излучения 
должен приводить к уменьшению первого еди-
ничного слагаемого в правой части выражения 
(6). Соответственно, это должно приводить к 
убыванию  rad pI  в дополнение к потоку 
излучения из других эмиттеров. Выражение (6) 
с учетом вклада обратного рассеяния квантов 
флуоресцентного излучения в эмиттер должно 
быть преобразовано к следующему виду:

     
   2

33
0

1.07 1.153 1 exp
2

em p em p
rad p bs

em p sp

d I l d I
I P

ln d I d

              

(8), 

где  bsP  – вероятность  рассеяния  квантов 
флуоресценции, испускаемых эмиттером, об-
ратно в эмиттер. Для bsP с использованием 

(9)

подхода, аналогичного рассмотренному выше, 
может быть получено следующее выраже-
ние:

 

 

2 2
0.5

0.5

1 11 1 exp
16 4

1 exp

cutoff

cutoff

em p

bs

em p

d I
d

l
P

d I
d

l





                  
            





, 

где   – безразмерный параметр, равный отно-
шению расстояния от центра эмиттера до места 
рассеяния кванта к  em pd I ; безразмерное 
расстояние отсечки 1cutoff   введено, чтобы ис-
ключить вычисление несобственных интегралов в 
выражении (9), поскольку, строго говоря, верхние 
пределы в интегралах должны быть равны  .

В формуле (9) член    1 exp em pd I l    
определяет вероятность рассеяния излученного 
из объема эмиттера кванта в точке, опреде-
ляемой безразмерным параметром  , а член 
    2 21 16 1 1 4    характеризует вероятность 
обратного рассеяния кванта в излучающий 
объем.
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На рис. 5 приведена зависимость bsP  от от-
ношения  em pd I l ; область ожидаемых зна-
чений этого параметра для исследуемых систем 
выделена серым цветом. Таким образом, для 
рассматриваемых систем влиянием обратного 
рассеяния излучения в излучающий объем можно 
пренебречь. Это обусловлено малыми значениями 
отношения  em pd I l  и близким к изотропному 
характером рассеяния для исследуемых плотноу-
пакованных слоев наночастиц.

Рис. 5. Вероятность обратного рассеяния кванта флуорес-
центного излучения в локальный эмиттер в зависимости 
от отношения  em pd I l  (результаты моделирования)
Fig. 5. Probability of backscattering of a fl uorescence photon 
to a local emitter versus the ratio  em pd I l  (simulation 

results)

Также следует отметить, что проявление по-
ляризационной чувствительности флуоресцент-
ного отклика, в ряде случаев имеющее место при 
лазерной накачке пространственно-однородных 
флуоресцирующих сред, для исследуемых 
систем должно подавляться вследствие много-
кратного рассеяния как излучения накачки, так 
и флуоресцентного отклика в среде. Следует 
ожидать, что характерная длина деполяризации 
рассеянного излучения [18] в зондируемых 
образцах сопоставима с длиной рассеяния как 
излучения накачки, так и флуоресцентного 
излучения в накачиваемых образцах. Соответ-
ственно, их флуоресцентный отклик является 
практически полностью деполяризованным и 
не зависящим от состояния поляризации накачи-
вающего лазерного пучка. Эта особенность на-
блюдалась в наших экспериментах по лазерной 
накачке исследуемых систем.

Заключение

Радиационный обмен между локальными 
стохастическими эмиттерами флуоресцентного 
излучения, рассмотренный в рамках представле-
ний о локализации флуоресцентного излучения 
в случайно-неоднородных средах вследствие 
спекл-модуляции накачивающего лазерного из-
лучения, является одним из ключевых факторов, 
контролирующих флуоресцентный отклик си-
стемы при возрастании интенсивности накачки. 
Рассмотренная феноменологическая модель, 
учитывающая влияние радиационного обмена 
между локальными эмиттерами на усредненное 
по ансамблю эмиттеров сечение радиационных 
потерь, позволяет адекватно интерпретировать 
наблюдаемые в экспериментах особенности 
поведения данного параметра в зависимости от 
интенсивности накачки (в частности, его убыва-
ние с тенденцией к насыщению при возрастании 
интенсивности накачки). Модель также учитыва-
ет влияние оптических транспортных параметров 
накачиваемой среды (в частности, длины рассея-
ния излучения в среде) на радиационный обмен 
между локальными эмиттерами флуоресцентного 
излучения.

Полученные результаты могут быть ис-
пользованы в качестве физической основы при 
разработке новых подходов к лазерному зонди-
рованию случайно-неоднородных сред в части 
интерпретации получаемых экспериментальных 
данных.
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