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Спектральные исследования оптической эмиссии факела, формирующегося в результате абляции

стальной мишени выше порога закритического фазового взрыва в схеме вырожденного коллинеарного

двухимпульсного воздействия фемтосекундных лазерных импульсов, следующих с интервалом 0.01–

1.5 нс, демонстрируют сильный спад интенсивности эмиссии возбужденных атомов в субнаносекундном

диапазоне. Наблюдаемый эффект связывается с “объемным” поглощением второго импульса накачки в

факеле с околокритической плотностью, достигаемой на субнаносекундных временах в ходе его гидро-

динамического расширения.
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1. Фемтосекундная лазерная абляция (ФЛА) яв-

ляется ключевым процессом для прецизионной ла-

зерной нано- и микро-обработки поверхности мате-

риалов [1, 2], их лазерно-индуцированного ударно-

волнового упрочнения [3], генерации наночастиц

[4, 5]. Хотя ключевые механизмы ФЛА – откольная

абляция и закритический фазовый взрыв – доста-

точно хорошо исследованы [6–9], в том числе вклю-

чая всю предшествующую электронную, решеточ-

ную и фазовую динамику [10, 11], ФЛА под дей-

ствием ультракоротких лазерных импульсов (УКИ)

со сложным временным профилем, а также сдвоен-

ных коллинеарных (следующих по одному оптиче-

скому пути), вырожденных (одинаковых) или невы-

рожденных по энергии УКИ представляет большой

интерес для количественного или даже качествен-

ного усиления абляционного эффекта. Это касается

как немонотонного увеличения объема удаленного за

импульс материала [12, 13], так и повышения выхо-

да ионов [14] или эмиссии электронно-возбужденных

атомов/ионов в аналитической оптической эмисси-

онной спектроскопии [15, 16] в зависимости от ме-

жимпульсной задержки. Наиболее важным при этом

оказывается взаимодействие второго, задержанного

УКИ накачки с разлетающимся “оптически плот-

ным” абляционным факелом, вызванным воздей-
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ствием первого УКИ, характер которого зависит от

задержки прихода второго УКИ. Также в последнее

время в связи с развитием техники лазеров УКИ рез-

ко вырос практический интерес к двухимпульсной

или даже многоимпульсной ФЛА поверхности ма-

териалов пачками импульсов с межимпульсной за-

держкой, варьируемой в пико-наносекундном интер-

вале, кроме того, второй УКИ накачки является в

определенном смысле пробным импульсом, зонди-

рующим динамику разлета факела ФЛА, которую

довольно трудоемко исследовать в одноимпульсных

схемах накачки [17–20]. Вместе с тем детальные ис-

следования двухимпульсной ФЛА и основанное на

них фундаментальное представление об общей дина-

мике этого явления до сих пор отсутствуют.

В настоящей работе с помощью метода оптиче-

ской эмиссионной спектроскопии абляционного фа-

кела на поверхности стальной мишени исследовано

его взаимодействие со вторым вырожденным УКИ

накачки и обсуждаются особенности динамики раз-

лета факела, формируемого в режиме закритическо-

го фазового взрыва.

2. В проведенных экспериментах абляция сталь-

ной мишени выполнялась линейно-поляризованными

УКИ основной частоты (центральная длина волны

λlas ≈ 790 нм, ширина на полувысоте ≈ 21 нм) фем-

тосекундной Ti:Sa лазерной системы (Авеста Про-

ект) в составе генератора TiF-100-F4 и регенера-
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тивного усилителя RAP-1500 в TEM00 моде (диа-

метр на уровне W1/e2 ≈ 8мм) с длительностью им-

пульсов τlas(FWHM) около 100 фс (в области взаи-

модействия), энергией Einc до 1.2 мДж и частотой

следования 10 Гц [3]. Импульсы из лазерной систе-

мы проходили интерферометр Майкельсона с 50 %-

делителем пучка и двумя – стационарным и регу-

лируемым – плечами на базе “глухих” зеркал для

нормального падения, с регулировкой длины регули-

руемого плеча размещением соответствующего зер-

кала на моторизованной трансляционной платфор-

ме, обеспечивая два канала накачки УКИ, вырож-

денных по энергии и коллинеарных по геометрии

прохождения излучения, с задержкой τ между ни-

ми, варьируемой в интервале 0.01–1.5 нс. Далее ла-

зерные импульсы в нормальном падении фокусиро-

вались на поверхность образца в воздухе сфериче-

ской стеклянной линзой (К-8, f = 40мм, эффек-

тивная численная апертура NA = W1/e2/2f ≈ 0.1)

(рис. 1) в пятно диаметром 2w0 ≈ 50мкм, где w0 –

Рис. 1. (Цветной онлайн) Блок-схема эксперименталь-

ной установки. Обозначения: BS – делитель пучка,

DA – дифракционный ослабитель, M – зеркало, L –

линза, 2D-МS – трехмерная моторизованная подвиж-

ка, LIBS – пятиканальный волоконный спектрометр

LIBS2500, PC – компьютер для сбора данных и управ-

ления трансляционной платформой

радиус нормального распределения энергии на ми-

шени на уровне 1/е. Энергия УКИ ослаблялась пе-

ред линзой бинарным дифракционным ослабителем

DVA-8-800 (Avesta Project Ltd.) в диапазоне 0.06–

0.8 мДж, обеспечивая на мишени пиковые (в центре

фокального пятна) значения плотности энергии Φ0

до 50 Дж/см2. Калибровка пиковой плотности энер-

гии для каждого вырожденного канала накачки осу-

ществлялась по размерам одноимпульсных кратеров;

порог абляции в режиме фазового взрыва составил

Φabl ≈ 0.5Дж/см2 (ср. с порогом 0.5–0.55 Дж/см2

для фазового взрыва в [21]).

В качестве образцов использовались пластины

стали 12Х18Н10Т (состав: Fe – 70.8, Cr – 17.5, Ni –

8.4, Mn – 1.9, прочие примеси – 1.4 механически-

полированной поверхностью (среднеквадратичный

размер шероховатости – 0.2 мкм). Мишени размеща-

лись на двухкоординатной моторизированной транс-

ляционной платформе 8MT175 (Standa Ltd.) с мини-

мальным шагом 0.4 мкм и непрерывно перемещались

в ходе абляции со скоростью 200 мкм/с.

Для регистрации эмиссионных спектров исполь-

зовался пятиканальный волоконный спектрометр

LIBS2500 (OceanOptics, диапазон – 395–890 нм,

спектральное разрешение – 0.1 нм), в который из-

лучение лазерной плазмы вводилось через торец

транспортного волокна, которое располагалось под

углом 45◦ к оптической оси фокусирующей линзы

(рис. 1). Каждый спектр был получен накоплением

сигнала от 10 лазерных выстрелов, аблирующих

стальную мишень, которая перемещалась со ско-

ростью 200 мкм/с. Спектральные линии были

идентифицированы по данным библиотеки NIST

[http://www.nist.gov/pml/data/asd.cfm], в спектрах

лазерной плазмы присутствовали возбужденные

атомы, линий ионов не наблюдалось, что скорее

всего связано с малой концентрацией ионов в

лазерной плазме, их малым временем жизни и

использованием спектрометра с ПЗС-матрицей без

усилителя яркости. Измерения выхода оптической

эмиссии абляционного факела проводились в одно-

импульсной схеме непосредственно от зависимости

от Φ0 (рис. 2) – для оценки зависимости выхода

эмиссии разных спектральных компонент факела и

сопоставления одно/двухимпульсного воздействия

с одинаковым суммарным значением Φ0, а также в

двухимпульсной схеме при фиксированной суммар-

ной величине Φ0 ≈ 9, 16 и 25 Дж/см2 – в зависимости

от межимпульсной задержки τ . Следует отметить,

что выход эмиссии каждой из спектральных компо-

нент является в значительной степени усредненным

по фокальному пятну, и поэтому изменения выхода

эмиссии для различных использованных в работе

значений Φ0 являются существенно сглаженными.

Выход оптической эмиссии факела в проведенных

экспериментах (рис. 2–5) измерен при идентичных

условиях (за исключением одно- или двухимпульс-

ного характера воздействия, а также варьирования

τ) и допускает непосредственное количественное

сравнение.

3. Полученные для моноимпульсного режима воз-

действия зависимости Iλ(Φ0) для интенсивности све-

чения спектральных линий возбужденных атомов

FeI абляционного факела (рис. 2) демонстрируют,
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Рис. 2. (Цветной онлайн) Зависимости интенсивно-

сти свечения спектральных линий FeI абляционного

факела на поверхности стальной мишени от пиковой

плотности энергии Φ0 при моноимпульсной накачке

аналогично предыдущим исследованиям [22], моно-

тонный нелинейный рост эмиссии по мере увеличе-

ния Φ0. Выход оптической эмиссии отмечается суще-

ственно выше порога закритического фазового взры-

ва Φabl ≈ 0.5Дж/см2 ввиду относительно невысокой

эффективности сбора излучения факела транспорт-

ным волокном спектрометра.

Далее, в зависимости от задержки τ при Φ0 ≈

≈ 9Дж/см2 интенсивности Iλ свечения спектраль-

ных линий возбужденных атомов FeI абляционного

факела показывают относительное постоянство сиг-

нала в интервале задержек второго УКИ накачки

до 0.5 нс (отмечается даже некоторый рост вблизи

τ ≈ 0.5 нс), с последующим резким спадом интенсив-

ности эмиссии в диапазоне τ ≈ 0.5−0.7 нс и даль-

нейшим относительно медленным спадом до 1.5 нс

(рис. 3). В этом случае – при минимальном суммар-

ном значении Φ0 ≈ 9Дж/см2 (т.е. в каждом из ка-

налов накачки Φ0 ≈ 4.5Дж/см2) – минимум ин-

тенсивности эмиссии достигается уже при задерж-

ке τ ≈ 1.2−1.3 нс с признаками возможного даль-

нейшего роста (рис. 3). Стоит отметить, что уровень

эмиссии для моноимпульса с Φ0 ≈ 4.5Дж/см2 (не

показан на рис. 3) оказывается ниже порога реги-

страции спектральной системы, тогда как уровень

эмиссии для моноимпульса с Φ0 ≈ 9Дж/см2 (соот-

ветствующие горизонтальные штриховые линии на

рис. 3) в десятки раз ниже уровней эмиссии факе-

ла при двухимпульсном воздействии с суммарным

Φ0 ≈ 9Дж/см2 и τ ≈ 0.01 нс (минимальная задержка

на рис. 3). Эти факты согласуются с предыдущими

Рис. 3. (Цветной онлайн) Зависимости интенсивности

Iλ свечения спектральных линий абляционного факела

на поверхности стальной мишени в двухимпульсной

схеме от задержки τ (минимальное значение – 0.01 нс)

при суммарной пиковой плотности энергии Φ0 ≈

≈ 9Дж/см2. Уровни эмиссии моноимпульса с близ-

ким значением Φ0 ≈ 12Дж/см2 (рис. 2) показаны для

сравнения горизонтальными штриховыми линиями со-

ответствующих цветов для линий FeI 441.51 и 435.15 нм

наблюдениями [15], свидетельствующими о двухим-

пульсном усилении эмиссии факела в десятки раз

при минимальных значениях Φ0 < 50Дж/см2 при

межимпульсных интервалах более 10 пс. При этом

при больших задержках τ ≈ 1 нс уровень двухим-

пульсной эмиссии приближается к уровню одноим-

пульсной эмиссии, что, по-видимому, свидетельству-

ет в первом случае об ослаблении взаимодействия из-

лучения с плазмой, полностью отсутствующей в мо-

ноимпульсном случае.

Аналогично, при промежуточном значении Φ0 ≈

≈ 16Дж/см2 наблюдается отчетливый, примерно

двукратный рост интенсивности эмиссии возбужден-

ных атомов FeI абляционного факела в диапазоне за-

держек τ ≈ 0−0.5 нс (рис. 4). Далее интенсивность

эмиссии быстро падает в интервале τ ≈ 0.5−0.8 нс

и медленно вплоть до минимума вблизи τ ≈ 1.3 нс

(на уровне эмиссии при минимальных задержках),

также с признаками возможного дальнейшего роста

(рис. 4). При этом двухимпульсное воздействие так-

же приводит к многократному усилению эмиссии фа-

кела по сравнению с моноимпульсным воздействием

с той же величиной Φ0 и тем более – с половинной

величиной Φ0, как уже указывалось выше.

Наконец, при максимальной плотности энергии

Φ0 ≈ 25Дж/см2 (рис. 5) более чем двукратный рост

интенсивности эмиссии начинается уже с “нулевой”
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Рис. 4. (Цветной онлайн) Зависимости интенсивности

Iλ свечения спектральных линий абляционного факела

на поверхности стальной мишени в двухимпульсной

схеме от задержки τ (минимальное значение – 0.01 нс)

при суммарной пиковой плотности энергии Φ0 ≈

≈ 16Дж/см2. Уровни эмиссии моноимпульса с поло-

винной величиной Φ0 ≈ 9Дж/см2 и близким значени-

ем Φ0 ≈ 22Дж/см2 (рис. 2) показаны для сравнения

нижними и верхними горизонтальными штриховыми

линиями соответствующих цветов для линий FeI 441.51

и 435.15 нм

задержки τ ≈ 0.01 нс (опять же от уровня, много-

кратно превосходящего уровень эмиссии для моно-

импульса с половинной и сопоставимой величиной

Φ0) и достигает максимума при τ ≈ 0.1 нс. Далее

для τ > 0.2−0.5 нс имеет место довольно медленный

спад Iλ, при этом достижение итогового минимума

интенсивности эмиссии не отмечается совсем.

Поскольку хорошо известно, что в ходе фазо-

вого взрыва характерные времена начала и про-

должительности гидродинамического разлета закри-

тического флюида (при высоких интенсивностях

УКИ – плазмы) лежат в пикосекундном диапазоне

[10, 11, 22], полученные временные зависимости по-

казывают оптико-эмиссионные сигналы для второ-

го УКИ накачки, взаимодействующего с расширя-

ющимся плотным абляционным факелом, а также,

возможно, с мишенью позади этого факела. Пико-

вая интенсивность обоих падающих УКИ накачки

(∼ 102 ТВт/см2) является достаточной для началь-

ной прямой многофотонной ионизации атомной и

кластерной компоненты факела, сопровождающей-

ся, в том числе, их фотофрагментацией и завер-

шающейся обратнотормозным поглощением в около-

критической плазме факела с ударным электронным

возбуждением его компонент нагретыми электрона-

Рис. 5. (Цветной онлайн) Зависимости интенсивности

Iλ свечения спектральных линий абляционного факела

на поверхности стальной мишени в двухимпульсной

схеме от задержки τ (минимальное значение – 0.01 нс)

при суммарной пиковой плотности энергии Φ0 ≈

≈ 25Дж/см2. Уровни эмиссии моноимпульса с поло-

винной величиной Φ0 ≈ 12Дж/см2 и близким значе-

нием Φ0 ≈ 22Дж/см2 (рис. 2) показаны для сравнения

нижними и верхними горизонтальными штриховыми

линиями соответствующих цветов для линий FeI 441.51

и 435.15 нм

ми. Тогда начальный участок роста светимости на

рис. 3–5 можно связать с оптической эмиссией тонко-

го слоя плазмы, поглощение в котором растет по ме-

ре увеличения его размера (т.е. задержки τ) вплоть

до некоторой оптимальной величины. Такое погло-

щение определяется обратнотормозным эффектом,

поскольку достаточно слабая фокусировка излуче-

ния на мишень не обеспечивает эффективного резо-

нансного поглощения [23]. Таким образом, с увели-

чением τ происходит резкий переход от случая силь-

ного отражения (мишень с резкой границей) к ре-

жиму сильного поглощения (мишень с умеренно раз-

мытой границей). Соответственно, временной макси-

мум интенсивности эмиссии можно соотнести с оп-

тимальным расширением факела, формирующим бо-

лее пологие градиенты плотности короны в области

критической плотности, что обеспечивает наиболь-

шую оптическую толщину факела с околокритиче-

ской плотностью (“объемные” энерговклад и эмиссия

факела). Кроме того, для таких умеренных задер-

жек адиабатическое охлаждение плазменной коро-

ны, сформированной первым УКИ накачки, не успе-

вает произойти и второй УКИ, эффективно нагре-

вает уже подогретую плазму, что увеличивает выход

ее эмиссии. Наконец, последующий спад интенсивно-
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сти эмиссии всех спектральных компонент (с увели-

чением τ), хотя и с несколько отличной динамикой,

по-видимому, свидетельствует, что в ходе длитель-

ного расширения факела после воздействия первого

УКИ он стал уже “оптически тонким”, его темпера-

тура упала, а область существенного (околокритиче-

ского) поглощения и энерговклада прижалась к по-

верхности мишени или даже исчезла, как показывает

субнаносекундная динамика уменьшения интенсив-

ности эмиссии факела на рис. 3, 5. При этом более

раннее появление максимума и спад интенсивности

эмиссии на рис. 3–5 по мере роста Φ0 отражает, как

очевидно, факт более быстрого расширения более го-

рячего исходного факела [22].

4. Таким образом, в настоящей работе с помо-

щью метода оптической эмиссионной спектроско-

пии исследованы процессы расширения абляционно-

го факела, формирующегося в режиме закритиче-

ского фазового взрыва под действием пары колли-

неарных вырожденных фемтосекундных лазерных

импульсов накачки с варьируемой межимпульсной

задержкой, и его взаимодействия со вторым им-

пульсом накачки. При этом установлено существо-

вание оптимальной величины межимпульсной за-

держки, обеспечивающей максимальную интенсив-

ность эмиссии всех спектральных компонент. Дан-

ное взаимодействие проявляется в форме электрон-

ного возбуждения и ионизации вещества факела на-

гретыми электронами по механизму обратнотормоз-

ного поглощения и оказывается наиболее интенсив-

ным (“объемным”) на субнаносекундном временном

масштабе ввиду гидродинамического расширения до

околокритических значений плотности.
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