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Эмиссия эрозионной плазмы обнаружена при электрических коллекторных и оптико-эмиссионных

спектральных исследованиях продуктов одноимпульсной фемтосекундной лазерной абляции поверхно-

сти оптического качества различных материалов (меди, титана, кремния) существенно ниже пороговой

плотности энергии для термической абляции этих материалов. Она сменяет преимущественно электрон-

ную эмиссию при меньших плотностях энергии. Появление эрозионной плазмы коррелирует с насы-

щением зависимостей от плотности энергии коэффициента отражения самих мощных возбуждающих

фемтосекундных лазерных импульсов накачки, отвечая “замораживанию” параметров (плотности, тем-

пературы носителей) электронной подсистемы материалов в масштабе возбуждающего ультракороткого

лазерного импульса при монотонно растущей плотности энергии накачки.

DOI: 10.7868/S0370274X15050057

1. Традиционно для коротких (пико-, нано- и

микросекундных) лазерных импульсов низкопоро-

говая термическая абляция поверхности материа-

лов рассматривается предшествующей их более вы-

сокопороговой лазерно-плазменной абляции [1–3], в

том числе потому, что формирование лазерной плаз-

мы инициируется оптическим пробоем абляционно-

го (эрозионного) факела термической природы [3].

Аналогичная точка зрения общепринята и для аб-

ляции ультракороткими (как правило, фемтосекунд-

ными) лазерными импульсами (УКИ) [4–5], хотя в

этом случае термическая динамика вещества предва-

ряется высокотемпературной электронной динами-

кой и электронной эмиссией [6–8], причем послед-

няя считается быстро насыщающейся уже при низ-

ких плотностях энергии УКИ (F ∼мДж/см2) из-

за сильного запирающего эффекта пространствен-

ного электронного заряда [6]. В результате элек-

тронная эмиссия считалась практически насыщен-

ной во всем диапазоне от низких (∼мДж/см2) до

1)e-mail: sikudr@lebedev.ru

высоких (∼Дж/см2) плотностей энергии УКИ, т.е.

вплоть до режима формирования низкотемператур-

ной электрон-ионной плазмы (F ≫ 10Дж/см2) [9], и

в энергетическом балансе сверхбыстрой электронной

динамики ею обычно пренебрегалось [10].

Вместе с тем в последние годы для различных

материалов был обнаружен интенсивный нелиней-

ный рост эмиссии заряженных частиц обоих зна-

ков (электронов, положительных и отрицательных

ионов) уже при умеренных (∼ 0.1Дж/см2) плотно-

стях энергии как множественных, так и одиночных

УКИ [7, 11–16]. Хотя этот наблюдаемый эффект по-

ка не получил должного объяснения (иногда он свя-

зывался с многоимпульсным наноструктурировани-

ем поверхности ниже порога термической абляции

[13, 14]), очевидно, что разлет с поверхности квази-

нейтрального двойного электрон-ионного электриче-

ского слоя может снимать “запирающее” действие

пространственного заряда на эмиссию заряженных

частиц, т.е. на формирование тонкой приповерхност-

ной эрозионной плазмы, уже при умеренных плотно-

стях энергии УКИ (F ∼ 0.1−1)Дж/см2. В результате
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появляются новые возможности для сверхбыстрых

наномасштабных (по глубине удаления) лазерной аб-

ляции и наноструктурирования (в плоскости мише-

ни) поверхности материалов под действием УКИ с

существенным уменьшением роли транспорта энер-

гии в мишени. Однако за счет такой приповерхност-

ной плазмы ухудшается контраст мишеней при вза-

имодействии с высокоинтенсивными УКИ суб- и ре-

лятивистской интенсивности.

Настоящая работа посвящена систематическому

исследованию эффекта эмиссии заряженных частиц

с поверхности меди, титана и кремния в режиме

их одноимпульсной абляции УКИ с помощью ори-

гинальной низковакуумной коллекторной электриче-

ской схемы и оптико-эмиссионной спектроскопии ла-

зерного факела в сочетании с измерениями мгновен-

ного отражения возбуждающих УКИ, представляю-

щих сверхбыструю электронную динамику в течение

возбуждающего лазерного импульса.

2. В наших исследованиях осуществлялась од-

ноимпульсная лазерная абляция свежих участков

различных мишеней: незащищенного медного зер-

кала оптического качества с толщиной металличе-

ского слоя около 25 нм, полированной пластины ти-

тана с оптически гладкой поверхностью (механиче-

ская полировка пастой со средним размером зерна

≈ 150 нм), атомно-гладкой пластины нелегированно-

го кремния Si(100) толщиной 0.45 мм с естествен-

ным оксидным слоем толщиной в 2–3 нм. При этом

использовался электромеханический затвор, а ми-

шень перемещалась от одного лазерного импуль-

са к другому на трехкоординатном моторизованном

микростолике. Перед облучением поверхность образ-

цов очищалась обработкой в ультразвуковой ванне

(DR-LQ13) в растворе поверхностно-активного ве-

щества (Weber MS) в течение 5 мин. Плазменная

очистка (SC7620, Quorum) для низковакуумных ис-

следований не применялась. Облучение осуществ-

лялось одиночными импульсами титан-сапфирового

лазера (длина волны 744 нм, длительность импуль-

са на полувысоте τlas ≈ 100фс, энергия импуль-

са в TEM00-моде до нескольких мДж, частота сле-

дования 10 Гц), сфокусированными непросветленной

стеклянной сферической линзой (К-8, f = 50мм) в

эллиптическое пятно с гауссовскими радиусами (1/e-

уровень) ≈ 0.10 и ≈ 0.05мм [7, 11–12]. Энергия УКИ

плавно изменялась в сторону уменьшения с помощью

полуволновой пластины и призмы Глана от уровня

≈ 0.3мДж во избежание деградации волнового фрон-

та импульса вследствие самофокусировки в воздухе

(критическая мощность самофокусировки в воздухе

для данной длины волны ≈ 3ГВт, т.е. ≈ 0.3мДж для

УКИ длительностью 100 фс) и рассеяния/рефракции

на воздушной плазме.

Для измерения коэффициентов отражения воз-

буждающего УКИ использовалась оптическая схема,

представленная в [7, 8]. Отражение возбуждающего

УКИ, падающего наклонно с p-поляризацией (углы

падения 20◦ или 45◦), изучалось на воздухе путем из-

мерения энергии фокусированного падающего и от-

раженного УКИ с помощью двух калиброванных ка-

лориметров.

В электрической схеме сбора эмитированных за-

ряженных частиц [7, 8, 11, 12] стационарный медный

собирающий электрод с отверстием диаметром около

4 мм с потенциалом ±(0−300)В размещался в отка-

чиваемой газовой ячейке на расстоянии 1 мм от ми-

шени, расположенной на заземленном электроде (все

вместе они находились на трехкоординатной мото-

ризованной микроплатформе). Ультракороткие им-

пульсы накачки, проходя через оптическое окно га-

зовой ячейки, фокусировались стеклянной линзой в

нормальном падении на поверхность мишени на оси

апертуры коллектора электронов. При атмосферном

давлении эмитированные электроны на наносекунд-

ном масштабе времени “прилипали” к молекулам

кислорода. Далее они медленно двигались в прило-

женном электрическом поле на субмиллисекундных

временах как отрицательные ионы, наводя на кол-

лекторе ток (потенциал) изображения I. Последний

регистрировался с помощью мегаомного входа циф-

рового осциллографа [7, 11–12]. При использовании

50-омной нагрузки наблюдались наносекундные (ши-

рина на полувысоте ≈ 5 нс) токи изображения [8].

При спектральных измерениях пространственно-

временной динамики эмиссии расширяющегося в

атмосферу абляционного факела его фронтальное

изображение с помощью двух кварцевых линз про-

ецировалось в схеме обратного рассеяния на входную

щель спектрометра Spectro-Physics 74050, оборудо-

ванного ПЗС-камерой Andor iStar с усилителем ярко-

сти. Данная схема позволяла регистрировать с вре-

менным разрешением до 3 нс спектры лазерного фа-

кела с разверткой по длине волны в диапазоне 200–

600 нм. Именно там расположены наиболее интенсив-

ные атомные и ионные линии элементов мишеней

при их абляции в диапазоне F = (0.015−1.5)Дж/см2.

3. Зависимости эмиссионных токов I от плот-

ности энергии F для всех использованных матери-

алов имеют аналогичный вид (рис. 1–3). В обла-

сти небольших F < Fpl (пороговое значение Fpl

для указанных материалов варьируется от 0.2 до

0.6 Дж/см2) токи имеют электронный (термо-, фото-

или комбинированный) характер, проверяемый пол-
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Рис. 1. (Цветной онлайн) Экспериментальные зависи-

мости сигналов электронной (полые красные кружки)

и ионной (зеленые кружки) эмиссии меди I(F ) в двой-

ных логарифмических координатах с линейной аппрок-

симацией первой зависимости с угловыми наклонами

K1,2. (правая ось) Экспериментальная зависимость ко-

эффициента отражения меди RP (45
◦) от F (темные

квадраты). Вертикальными стрелками обозначены экс-

периментально измеренное значение порога плазмо-

образования Fpl и известные из литературы величи-

ны порога одноимпульсной термической абляции меди

Fabl ≈ 0.6 и 1.1 ± 0.1Дж/см2 [17, 18]

ным подавлением сигнала эмиссии при смене поляр-

ности потенциала коллектора на отрицательную, и

близкую к линейной зависимость Ie ∝ F . Далее, при

превышении Fpl начинается интенсивный (на про-

тяжении трех-четырех порядков) нелинейный рост

эмиссионного сигнала вида Iei ∝ F γ , где показа-

тель степени γ варьируется в пределах 2–4 (рис. 1–

3). Характер и амплитуда сигнала эмиссии заряжен-

ных частиц в этом режиме практически не меня-

ются при смене полярности коллектора, указывая

на присутствие обеих (электронной и ионной) ком-

понент токов эмиссии Iei. Примечательно, что по-

роги Fabl одноимпульсной термической абляции под

действием УКИ для исследуемых материалов ока-

зываются значительно выше или близкими к Fpl:

для меди Fabl ≈ 0.6Дж/см2 [15, 17–18] против Fpl ≈

≈ 0.25Дж/см2 (рис. 1), для титана Fabl ≈ 0.3Дж/см2

[17, 19] против Fpl ≈ 0.07Дж/см2 (рис. 2), для крем-

ния Fabl ≈ 0.75Дж/см2 [20] против Fpl ≈ 0.6Дж/см2

(рис. 3). В данных случаях рассматривался высоко-

температурный механизм абляции в виде гидроди-

намического плазмо-паро-капельного разлета закри-

тического флюида, а не субкритическая откольная

абляция в виде микромасштабных фрагментов ото-

рванного жидкого слоя [20].

Рис. 2. (Цветной онлайн) Экспериментальные зависи-

мости сигналов электронной (полые красные кружки),

ионной (зеленые кружки), ионной (полые синие квад-

раты, TiII 336 нм) эмиссии титана I(F ) в двойных ло-

гарифмических координатах с линейной аппроксима-

цией первой зависимости с угловыми наклонами K1,2.

Экспериментальная зависимость коэффициента отра-

жения титана RP (45
◦) от F (темные квадраты). Вер-

тикальными стрелками обозначены экспериментально

измеренное значение порога плазмообразования Fpl и

известные из литературы величины порога одноим-

пульсной термической абляции титана Fabl ≈ 0.28 и

0.3 Дж/см2 [17, 19]

Для выяснения динамики эмиссии была рассмот-

рена корреляция зависимостей от F эмиссионных то-

ков и коэффициентов отражения возбуждающих ИК

(RP ) УКИ в течение накачки мишени (рис. 1–3). Во-

преки ожиданиям монотонных изменений, данные

зависимости демонстрируют насыщение спада коэф-

фициента отражения для металлов (рис. 1 и 2) и его

роста для полупроводников/полуметаллов (рис. 3),

начиная с соответствующих значений Fpl. Для ме-

таллов эффекты насыщения отражения в данном

диапазоне значений F ранее неоднократно наблю-

дались [21–24]. Однако из-за отсутствия вспомога-

тельных данных по электронной эмиссии и т.п. они

не связывались с какими-либо конкретными физиче-

скими явлениями. Для полупроводников плато по-

вышенного отражения также неоднократно наблю-

дались и исследовались в течение нескольких деся-

тилетий. Однако они связывались со сверхбыстрым

нетермическим структурным разупорядочением или

даже плавлением полупроводников или полуметал-

лов [25–28], предельно возможной электронной пере-

нормировкой зонного спектра [7]. Сравнение процес-

сов эмиссии плазмы и изменения отражательной спо-

собности фотовозбужденных мишеней показывает,
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Рис. 3. (Цветной онлайн) Экспериментальные зависи-

мости сигналов электронной (полые красные круж-

ки), ионной (зеленые кружки) и атомной (полые си-

ние квадраты, SiI 288 нм) эмиссии кремния I(F ) в

двойных логарифмических координатах с линейной ап-

проксимацией первой зависимости с угловыми накло-

нами K1,2. Экспериментальная зависимость коэффи-

циента отражения кремния RP (45
◦) от F (темные квад-

раты). Вертикальными стрелками обозначены экспе-

риментально измеренное значение порога плазмообра-

зования Fpl и известное из литературы значение по-

рога одноимпульсной термической абляции кремния

Fabl ≈ 0.75Дж/см2 [20]

что стабилизация, даже “замораживание” электрон-

ной динамики в режиме F > Fpl вне зависимости

от изменения F соответствует образованию и разле-

ту плазмы, что можно рассматривать как своего ро-

да испарительный “электронный” фазовый переход

1-го рода. Такой переход стабилизирует параметры

электронной подсистемы за счет удаления избыточ-

ной вложенной энергии в виде плазмы, однако толь-

ко в определенном диапазоне F . При величинах F ∼

∼ (1−10)Дж/см2 будут достигаться плотность и тол-

щина приповерхностной низкотемпературной плаз-

мы, достаточные для экранирования поверхности и

преимущественного поглощения, а также нагревания

плазменного слоя, как это прослеживается в иссле-

дованиях оптического отражения материалов в диа-

пазоне 0.1−103 Дж/см2 [21–24]. Следует отметить,

что указанный механизм лазерно-плазменной абля-

ции поверхности материалов под действием УКИ

ранее выдвигался в виде теоретической гипотезы,

но при этом его реализация связывалась с много-

кратно более высокими плотностями энергии (F ∼

∼ 10Дж/см2) [5]. Точно также, аномалии в энер-

гетических спектрах электронов и ионов, а имен-

но наличие высокоэнергетической (∼ 1 кэВ) и низко-

энергетической (∼ 1 эВ) компонент, эксперименталь-

но наблюдались в масс-спектрах продуктов фемто-

секундной лазерной абляции меди и золота с квази-

нейтральным характером эмиттированной плазмы, в

случае меди – с аналогичными порогом высокоэнер-

гетической компоненты плазмы (≈ 0.3−0.4Дж/см2)

и показателем нелинейности выхода частиц (≈ 3) [15]

(ср. рис. 1).

Поскольку объемная плотность вложения энер-

гии в мишени вблизи порога эмиссии плазмы (F ≥

≥ Fpl) еще не достигает величин ∼10 эВ/атом,

лазерно-плазменная абляция поверхности незначи-

тельна по сравнению с толщиной поглощающего слоя

(∼ 10 нм) и практически не проявляется в изменении

рельефа поверхности [8]. Напротив, более чувстви-

тельная оптическая эмиссионная спектроскопия аб-

ляционного факела демонстрирует резкий рост оп-

тической эмиссии однозарядных ионов титана при

нулевой задержке съемки спектра [29] (рис. 4), начи-

ная уже с Fpl (рис. 2). Плазменный характер выхода

ионов титана на рис. 4 (согласно линиям, приведен-

ным в [29]) подтверждается сильным непрерывным

фоном спектров с температурой плазмы ∼ 1 эВ. Лин-

ни атомов в спектральной области выше 400 нм, оче-

видно, имеют рекомбинационный характер.

Как упоминалось выше, наблюдаемый эффект

дает новые возможности применения сверхбыстрой,

наномасштабной по глубине фемтосекундной лазер-

ной абляции материалов для задач ультрапрецизи-

онной обработки или пробоотбора наноколичеств ве-

щества мишени в методах количественного ультра-

микроанализа. С другой стороны, при мгновенной (в

масштабе УКИ-накачки) лазерно-плазменной абля-

ции поверхности материалов роль транспорта энер-

гии в мишени существенно снижается при более вы-

сокой локализации вложенной энергии в области по-

глощения. Это позволяет осуществлять удаление ма-

териала по лазерно-плазменному механизму непо-

средственно из области оптической фокусировки, в

том числе с учетом порогового характера данного

типа абляции (F > Fpl). Более того, обнаруженный

лазерно-плазменный режим абляции материалов под

действием УКИ заполняет огромную нишу между

режимами термо/фотоэлектронной эмиссии фото-

возбужденных материалов при низких плотностях

энергии УКИ и формирования низкотемпературной

абляционной плазмы при высоких плотностях энер-

гии УКИ. Характерно, что оба крайние состояния ве-

щества – твердый проводник с электронной темпера-

турой существенно ниже температуры Ферми TF, и

низкотемпературная плазма с температурой порядка

нескольких TF – являются довольно хорошо описан-
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Рис. 4. Спектры лазерно-плазменного факела при абляции титана при F ≈ 0.06 (1), 0.125 (2) и 0.25 (3) Дж/см2 при

нулевой задержке строба длительностью ≈ 10нс. Отнесение линий сделано согласно данным [29]

ными системами, однако промежуточное переходное

состояние твердое тело–плазма обычно описывает-

ся экстраполяцией известных зависимостей для од-

ного из этих состояний (иначе говоря, интерполяци-

ей зависимостей между этими состояниями). Поэто-

му выяснение феноменологической картины отклика

материалов на воздействие УКИ в данном режиме

является очень важным для построения целостной

универсальной модели. Наконец, неожиданно низко-

пороговое формирование приповерхностной плазмы

под действием УКИ может создавать преплазму и

таким образом влиять на контраст (крутизну гра-

диента массовой или плазменной плотности) твер-

дых мишеней при их взаимодействии с высокоинтен-

сивными УКИ суб- и релятивистской интенсивности,

сопровождающимися предымпульсами с плотностью

энергии порядка Fpl.

4. Таким образом, в настоящей работе для раз-

личных материалов – металлов и полупроводни-

ков – впервые экспериментально продемонстриро-

ван эффект “замораживания” высокотемпературной

твердотельной электронной динамики, инициирован-

ной интенсивным фемтосекундным лазерным им-

пульсом, вследствие низкопорогового поверхностно-

го плазмообразования с нелинейным выходом за-

ряженных частиц в масштабе ультракороткого воз-

буждающего лазерного импульса. Эффекты плазмо-

образования и твердотельной электронной динами-

ки, а также их ключевые параметры предполагается

далее дополнительно исследовать методами оптиче-

ской эмиссионной спектроскопии и оптического зон-

дирования с временным разрешением.
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