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Введение 

Обоснование актуальности темы диссертации 

Актуальность работы обусловлена тем, что нелинейные процессы, 

происходящие при распространении мощных ультракоротких импульсов (УКИ) УФ 

излучения KrF лазера с длиной волны λ =248 нм в воздухе и других газах, а также 

кинетические процессы в фотоионизационной плазме, создаваемой УФ УКИ, мало 

исследованы, и имеют существенные отличия от аналогичных процессов, 

протекающих при распространении видимого и ИК излучения. Важную роль в этих 

процессах играют самофокусировка лазерного пучка [1- 3] и филаментация мощного 

излучения [4- 7], а также многофотонная ионизация среды в филаментах, которая 

приводит к образованию протяженных плазменных каналов [8, 9]. Кроме того, при 

выборе оптимальных схем усиления мощных УФ УКИ в KrF лазерных системах 

необходимо учитывать нелинейные процессы в воздушном тракте усиления и окнах 

усилителей.  

Преимущества УФ излучения для фотоионизации газовых сред являются 

следствием большой энергии кванта (5 эВ для KrF лазера), что при наличии 

промежуточных возбужденных состояний в молекулярных газах позволяет 

эффективно нарабатывать свободные электроны как за счет прямой, так и 

резонансно-усиленной многофотонной ионизации (МФИ) при сложении 

сравнительно небольшого числа фотонов K (обычно K= 2÷4). Что делает возможным 

создание равномерных протяженных плазменных каналов с варьируемой 

плотностью электронов. Для сравнения сечения МФИ ИК импульсов на много 

порядков меньше, так как требуется в 3 и более раза больше фотонов (для кислорода 

K=8 при λ=800 нм), а значительно более резкая зависимость МФИ от интенсивности 

~I
K
 приводит к тому, что образование плазмы носит пороговый характер. К тому же 

для большей длины волны излучения возрастает вклад лавинной ионизации газа, 
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которая начинает играть существенную роль при увеличении длительности ИК 

импульсов.  

Несмотря на относительно большое число исследований в области кинетических 

процессов в фотоионизационной плазме (см. [10- 12] и ссылки в них), в случае УФ 

излучения остается ряд неясностей и противоречий, как по механизмам, так и по 

скоростям различных процессов, в частности большой интерес представляют 

сечения МФИ, скоростные константы релаксационных процессов, а также данные по 

электронным температурам в подобной плазме. Новые экспериментальные данные 

важны для изучения филаментации и нелинейного распространения УФ УКИ и их 

применения для лазерно-индуцированного высоковольтного пробоя воздуха, 

численного моделирования газового разряда и процессов, происходящих в 

природной и техногенной низкотемпературной газовой плазме, включая молниевые 

разряды, плазму ионосферы Земли, ионных потоков и др. 

Оптимизация мощных источников УФ излучения на основе KrF лазеров помимо 

различных применений, связанных с созданием плазменных каналов в атмосфере, 

представляет большой интерес для лазерного термоядерного синтеза (ЛТС) [13]. KrF 

лазеры в силу особенностей газовой активной среды лишены важнейших 

недостатков твердотельных лазерных систем и, как следствие, являются важной 

альтернативой этим системам. Короткая фундаментальная длина волны оптимальна 

с точки зрения фокусировки лазерного излучения и более глубокого проникновения 

излучения в плазму и не требует преобразования частоты, что вкупе с высоким 

коэффициентом полезного действия делает KrF лазер одним из основных кандидатов 

на роль драйвера для ЛТС [14- 17], в особенности при реализации перспективной 

схемы ударного зажигания [18]. В этой схеме после импульса с длительностью 10–

20 нс, сжимающего мишень до требуемой высокой плотности, подается короткий 

импульс с длительностью около 200 пс и мощностью на два порядка выше 

основного, генерирующий сходящуюся к центру сильную ударную волну, 

осуществляющую зажигание горючего. В настоящей работе рассматриваются 
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вопросы оптимизации усиления УФ УКИ пикосекундной длительности в KrF 

усилителях и физические механизмы, ограничивающие выходную энергию 

усиленных импульсов. 

Цели и задачи работы 

Целью диссертационной работы являлось экспериментальное исследование 

нелинейных явлений при распространении в прозрачных средах мощного KrF 

лазерного излучения, процессов образования и распада плазмы. 

Работа включает два связанных между собой направления. Это 

экспериментальное исследование механизмов образования фотоионизационной 

плазмы под действием импульсного УФ излучения в воздухе и составляющих газах 

и кинетики её релаксации, а также получение новых (уточненных) данных о 

сечениях и константах скоростей этих процессов, которые могут быть применены в 

численном моделировании плазмы. Другое направление связано с оптимизацией 

мощных KrF лазерных установок и включает в себя изучение мелкомасштабной 

самофокусировки и множественной филаментации широкоапертурных пучков УФ 

УКИ пикосекундной длительности с пиковой мощностью до 1 ТВт при 

распространении в усилительном тракте KrF лазерной системы. Оно также включает 

исследование нелинейных процессов в оптических окнах и активной среде KrF 

лазера, влияющих на усиление субпикосекундных УФ лазерных импульсов в KrF 

усилителях, поиск путей улучшения качества лазерного пучка и повышения энергии 

излучения.  

Исходя из целей работы решались следующие задачи: 

1) Исследование механизмов фотоионизации УФ лазерным излучением на длине 

волны 248 нм атмосферного воздуха и его основных компонентов (N2, O2, H2O); 

2) Исследование механизмов гибели электронов в воздухе при различных 

плотностях фотоионизационной плазмы, измерение характерных времен жизни в 
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воздухе с различным содержанием влаги и при различных напряженностях 

приложенного электрического поля. 

3) Исследование условий возникновения и длины затухания филаментов в 

широкоапертурном лазерном пучке с субтераваттной пиковой мощностью при 

многопроходном усилении в KrF активной среде, измерение параметров 

филаментов: переносимой мощности, диаметра, интенсивности. 

4) Исследование влияния самофокусировки и множественной филаментации 

лазерного излучения на нелинейные потери в проходной оптике, лазерной активной 

среде при многопроходном усилении УКИ. 

5) Разработка методов подавления филаментации лазерного пучка и снижения 

связанных с ней нелинейных потерь излучения за счет явления резонансной 

самоиндуцированной дефокусировки излучения в Xe. 

Научная новизна 

1. До настоящей работы основным механизмом фотоионизации атмосферного 

воздуха 248-нм лазерным излучением считалась прямая трёхфотонная ионизация 

кислорода, а вклад других компонентов воздуха считался пренебрежимо малым. 

Полученные результаты свидетельствуют, что в воздухе доминирующим процессом 

ионизации является резонансно-усиленная многофотонная ионизация молекул воды 

через промежуточное двухфотонное возбуждение высоколежащего 

предиссоционного 𝐶̃1𝐵1  уровня. Ионизация молекулярного азота также носит 

резонансный характер, а её вклад в ионизацию воздуха сопоставим с ионизацией 

кислорода. В работе были впервые измерены величины эффективного сечения 

резонансно-усиленной МФИ паров воды и молекулярного азота, уточнено сечение 

прямой МФИ кислорода. Важным следствием полученных данных является то, что 

ионный состав фотоионизационной плазмы, создаваемой УФ излучением, состоит в 

первую очередь из ионов H2O
+
 и их производных. Это приводит к необходимости 
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пересмотра или уточнения существующих моделей УФ филаментации и 

плазмохимии фотоионизационной плазмы. 

2. Получены экспериментальные данные по распаду электронной компоненты 

фотоионизационной плазмы в атмосферном воздухе в широком диапазоне 

начальных концентраций электронов 10
10

÷10
15

 см
-3

, влажностей воздуха (0÷2.3 об%) 

и напряженностей приложенных электрических полей (0.2÷8 кВ/см). В указанном 

диапазоне плотностей фотоионизационной плазмы исследован вклад электрон-

ионной рекомбинации и трёхчастичного прилипания электронов к кислороду, 

получены уточненные данные по скорости прилипания в воздухе в зависимости от 

влажности воздуха и напряженности поля. 

3. Измерены параметры множественных филаментов в широкоапертурном УФ 

лазерном пучке с тераваттной пиковой мощностью и связанные с ними нелинейные 

потери в окнах KrF усилителей из CaF2; показано, что наряду с ненасыщаемыми 

потерями в активной среде усилителей, они являются основным фактором, 

ограничивающим выходную энергию усиливаемых импульсов. 

4. Экспериментально продемонстрировано подавления самофокусировки и 

множественной филаментации излучения KrF лазера на длине волны λ=248 нм за 

счет двухфотонного резонанса с 6𝑝[1 2⁄ ]0 состоянием в ксеноне и связанным с ним 

большим по абсолютному значению отрицательным нелинейным показателем 

преломления. 

Практическая ценность 

Экспериментальные данные по временной эволюции электронной компоненты 

плазмы в атмосферном воздухе, в первую очередь константа скорости 

трёхчастичного прилипания электрона к кислороду, а также измеренные в работе 

сечения прямой и резонансно-усиленной МФИ молекул H2O, O2, N2, могут быть 

использованы для численного моделирования кинетических процессов в плазме 

газового разряда, фотоионизационной плазмы и плазмы в верхних слоях атмосферы 
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Земли и др. Кроме того, учет новых данных может существенно повлиять на 

существующие модели нелинейного распространения и филаментации УФ лазерных 

пучков в атмосферном воздухе. 

Продемонстрированный в работе способ подавления множественной 

филаментации лазерного пучка в ячейке с ксеноном позволяет улучшить качество 

пучка и уменьшить нелинейные потери УФ излучения в окнах и активной среде 

широкоапертурных KrF усилителей, что, по сути дела, является более дешёвой 

альтернативой схеме усиления чирпированных импульсов с применением 

чрезвычайно дорогих дифракционных решеток. 

Характеристика методов исследования 

Исследования в рамках данной работы проводились в Лаборатории газовых 

лазеров ОКРФ ФИАН на многокаскадной гибридной KrF/Ti
3+

:Al2O3 лазерной 

системе «ГАРПУН-МТВ», состоящей из задающего Ti
3+

:Al2O3 (титан-сапфирового) 

стартового комплекса «Старт 248-М» с утроением частоты (ООО Авеста-Проект), 

электроразрядного узкополосного перестраиваемого по частоте KrF лазера EMG 150 

TMSC (фирма Lambda Physik), который использовался для синхронизации 

стартового комплекса и двух каскадов KrF усилителей «ГАРПУН» и «Бердыш» с 

электронно-пучковой накачкой, а также измерения спектральной зависимости 

фотоионизации газов. 

С помощью разработанной высокочувствительной методики измерения 

фотопроводимости плазмы в приложенном продольном электростатическом поле 

были получены данные по многофотонной ионизации и эволюции электронной 

компоненты фотоионизационной плазмы в воздухе и входящих в его состав газах 

при концентрации электронов вплоть до 10
10 

см
-3

. Отличительной особенностью 

данных экспериментов является то, что сравнительные данные по многофотонной 

ионизации для УФ излучения впервые были получены для лазерных импульсов 

фемтосекундного, пикосекундного и наносекундного диапазонов. 
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Продемонстрировано, что основным механизмом фотоионизации воздуха является 

резонансно-усиленная многофотонная ионизация водяных паров, естественным 

образом содержащихся в воздухе. Вода в качестве третьего тела также играет 

важную роль в трёхчастичном прилипании электронов к атмосферному кислороду. 

На многокаскадной гибридной KrF/Ti
3+

:Al2O3 лазерной системе «ГАРПУН-

МТВ» были получены поперечные профили распределения интенсивности в 

широкоапертурных субтераваттных УФ лазерных пучках и измерены параметры 

множественных филаментов. На Ti
3+

:Al2O3 стартовом комплексе для одиночных 

филаментов были измерены нелинейное поглощение, рассеяние и уширение спектра 

УФ УКИ субпикосекундной длительности в CaF2, материале проходной оптики. 

Таким образом, было показано, что нелинейные потери в оптике и активной среде, а 

также уширение спектра за пределы полосы усиления KrF активной среды, 

связанные с мелкомасштабной самофокусировкой излучения являются главным 

фактором, ограничивающим выходную энергию УФ УКИ при прямом (не 

чирпированном) усилении в KrF усилителях. Используя резонансную 

отрицательную Керровскую нелинейность в ксеноне на длине волны λ=248 нм, было 

впервые продемонстрировано полное подавление самофокусировки и 

множественной филаментации сверхкритических УФ лазерных импульсов за счет 

самоиндуцированной дефокусировки. 
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Краткое содержание работы по главам 

В первой обзорной главе обосновывается актуальность проводимых 

исследований и проводится анализ современного уровня знаний в данной области. 

Во второй главе описывается экспериментальная установка, входящие в её 

состав узлы и экспериментальное оборудование, использованное в работе. Также в 

ней описывается методика диагностики фотоионизационной плазмы, с помощью 

которой была получена часть основных результатов данной работы 

В третьей главе приводятся экспериментальные данные по многофотонной 

ионизации воздуха и его основных компонентов УФ лазерными импульсами 

различной длительности, а также данные по временной эволюции электронной 

компоненты фотоионизационной плазмы в воздухе. На основании измеренных 

зависимостей концентрации электронов от интенсивности делается вывод, что в 

атмосферном воздухе основным механизмом фотоионизации является (2+1) 

резонансно усиленная МФИ водяных паров, естественным образом содержащихся в 

воздухе. Из этих же измерений, находятся эффективные сечения многофотонной 

ионизации компонентов воздуха. На основании данных по временной эволюции 

электронной компоненты плазмы находится константа скорости трехчастичного 

прилипания электрона к кислороду в атмосферном воздухе.  

В четвёртой главе приводится литературный обзор работ по усилению цугов 

УКИ субпикосекундной длительности в многокаскадной гибридной KrF/Ti
3+

:Al2O3 

лазерной системе “ГАРПУН-МТВ”, где показано, что происходит насыщение 

выходной энергии при сравнительно низких энергиях излучения на входе, и далее 

экспериментально исследуются причины этого явления. С помощью методики 

визуализации УФ излучения измерены поперечные профили излучения в различных 

сечениях УФ лазерного пучка вдоль усилительного тракта. При пиковой мощности 

излучения ~0.2 ТВт, что соответствует 3000 критическим мощностям для 

самофокусировки (Pcr ≈ 60 МВт), пучок содержал ~ 300 УФ филаментов диаметром 

около 300 мкм, интенсивностью If ~ (2±1)×10
11

Вт/см
2
 и плотностью энергии εf ~ 0.2 
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Дж/см
2
. В них содержалось 30÷40% энергии импульса. Таким образом, при 

распространении УФ УКИ со сверхкритической пиковой мощностью в 

усилительном тракте, состоящем из активной среды, окон усилителей и воздушной 

трассы, происходит мелкомасштабная самофокусировка излучения, которая 

приводит к образованию «горячих точек», а затем филаментов, интенсивность и 

плотность энергии излучения в которых примерно в 100 раз превышают средние 

значения. 

В той же главе производится оценка нелинейных потерь в активной среде и 

окнах KrF усилителей, обусловленных подобными неоднородностями 

интенсивности. Так как плотность энергии в филаментах εf в несколько раз 

превышает предельную плотность энергии εlim (определяемую балансом усиления и 

поглощения излучения в активной среде усилителя), то сформировавшиеся между 

проходами усилителей филаменты поглощаются в усилителях. Дополнительные 

нелинейные потери вносят окна усилителей, изготовленные из фтористого кальция 

(CaF2). Чтобы оценить их величину на стартовом комплексе при сравнимых с 

филаментами интенсивностях измерялось нелинейное поглощение в CaF2, а также 

рассеяние и уширение спектра УФ излучения. В результате было показано, что за 

наблюдаемое насыщение выходной энергии усиливаемых УФ УКИ ответственны 

оба вида потерь и, в конечном счете, они обусловлены мелкомасштабной 

самофокусировкой излучения и образованием множественных филаментов. 

В пятой главе впервые продемонстрировано полное подавление множественной 

филаментации лазерного пучка за счет дефокусировки в ксеноне, обладающим 

резонансно-индуцированным отрицательным нелинейным показателем 

преломления. В ксеноне также наблюдалась монохроматическая когерентная 

узконаправленная коническая эмиссия на длине волны 828 нм, обусловленная 

нелинейным взаимодействием с УФ филаментами. На основании 

экспериментальных данных даны возможные объяснения этой эмиссии.  
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Защищаемые положения 

1. Для импульсного лазерного излучения субпикосекундной и наносекундной 

длительности с длиной волны 248 нм основной вклад в многофотонную 

ионизацию атмосферного воздуха этим излучением вносит резонансно-

усиленная многофотонная ионизация паров воды. 

2. В низкоплотной (<10
14

 см
-3

) плазме в воздухе время жизни электронов в 

процессе трехчастичного прилипания к кислороду растет с ростом 

напряженности приложенного постоянного электрического поля и снижается с 

увеличением концентрации водяных паров. 

3. Множественная филаментация коллимированного широкоапертурного пучка 

приводит к нелинейным потерям в оптических элементах и активной среде 

KrF усилителей при многопроходном усилении импульсов. Нелинейное 

поглощение и рассеяние излучения, а также уширение спектра за пределы 

полосы усиления ограничивают выходную энергию субпикосекундных УФ 

импульсов в KrF усилителях. 

4. Использование ксенона, имеющего отрицательный нелинейный показатель 

преломления на длине волны 248 нм, позволяет подавить мелкомасштабную 

самофокусировку и филаментацию УФ излучения с тераваттной пиковой 

мощностью.  
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Глава 1. Обзор литературы 

1.1 Наработка, поддержание и распад фотоионизационной плазмы в воздухе, 

создаваемой УФ лазерным излучением 

1.1.1 Многофотонная ионизация воздуха УФ лазерным излучением 

Плазменные каналы, создаваемые в воздухе лазерным излучением, 

представляют большой интерес в связи с рядом перспективных приложений, 

начиная с возможности направленной передачи электромагнитной энергии и 

управления высоковольтными разрядами, где плазменные каналы играют роль 

виртуального проводника [19-24] или волновода [25-28], заканчивая перспективой 

создания удаленного когерентного источника света в атмосферном воздухе для задач 

зондирования атмосферы [29, 30]. Кроме того, в последние десятилетия с развитием 

технологии чирпированного усиления [31, 32] и появлением мощных источников 

ультракоротких импульсов (УКИ) появилось огромное число работ связанных с 

исследованием явления филаментации УКИ и сопутствующих нелинейных 

процессов [4-7, 33, 34]. Рассматриваемые в работе процессы многофотонной 

ионизации (МФИ) воздуха играют критическую роль, как для получения плазмы, так 

и энерговклада лазерного излучения в газовые среды. 

Важнейшей работой по ионизации атомов и молекул полем интенсивной 

световой волны является труд академика Л.В. Келдыша [8]. В этой работе 

предсказывается, что в зависимости от длины волны и интенсивности лазерного 

излучения возможны два режима образования свободных электронов: 

многофотонная и туннельная ионизации. МФИ подразумевает одновременное 

поглощение K фотонов таким образом, чтобы их суммарная энергия превзошла 

потенциал ионизации вещества K×hν > Wi, и происходит в случае относительно 

малых электрических полей и достаточно больших энергий фотона. Туннельная же 
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ионизация подразумевает искажение кулоновского поля ядра, удерживающего 

электрон, полем световой волны и последующее туннелирование электрона в 

континуум. Критерий перехода между МФИ и туннельной ионизацией определяется 

параметром Келдыша  

𝛾 =
𝜔

𝑒
√
𝑚𝑒𝑐𝑛𝜀0𝑊𝑖

𝐼
 

Где е, me –элементарный заряд и масса электрона; с – скорость света; n, 𝜀0- 

показатель преломления и диэлектрическая проницаемость среды; 𝜔, 𝐼- частота и 

интенсивность лазерного излучения; Wi- потенциал ионизации среды. В случае, 

когда 𝛾 ≪ 1, реализуется туннельный режим, при 𝛾 ≫ 1 - режим МФИ. В чистом 

кислороде (Wi=12.06 эВ) вероятность туннельной ионизации превышает 

вероятностью МФИ (𝛾 ≤ 1) при интенсивностях выше 𝐼248 ≈ 10
15 Вт/см2, 𝐼800 ≈

1014 Вт/см2, 𝐼1064 ≈ 5 × 10
13 Вт/см2 и 𝐼3900 ≈ 5 × 10

12 Вт/см2 для излучения на 

длинах волн λ=248 нм, λ=800 нм, λ=1064 нм и λ=3900 нм соответственно. Как видно, 

туннельная ионизация в случае коротких длин волн требует значительных 

интенсивностей лазерного излучения, которые, как правило, не достигаются в 

газовых средах. Для типичных параметров современных лазерных систем, 

интенсивности более 10
14

 Вт/см
2
 достигаются только при жесткой фокусировке 

лазерного излучения в вакууме. В воздухе и других газовых средах (O2, N2 и т.п.) 

достижение больших интенсивностей при фокусировке ограничивается 

высокоэффективным плазмообразованием, генерацией гармоник и рассеянием 

излучения на образующейся плазме [33-35]. В случае параметров излучения, 

типичных для нелинейного распространения излучения в воздухе (см [4-7] и ссылки 

в них) интенсивности излучения не превышают 3÷5×10
13

Вт/см
2
. Таким образом, 

сравнивая эту интенсивность, с «переходными» интенсивностями для параметра 

Келдыша, следует вывод, что для коротковолнового видимого и УФ излучения 
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доминирующим механизмом ионизации будет прямая МФИ, либо какие-то 

резонансные ступенчатые процессы. Туннельный режим реализуется в случае 

больших полей и относительно малых энергий кванта, т.е. для длинноволнового 

видимого и ИК излучения, когда вероятность одновременного поглощения большого 

числа фотонов мала по сравнению с вероятностью туннелирования электрона в 

сильном поле. 

 Другим распространённым механизмом образования свободных электронов в 

поле световой волны является лавинная ионизация [36-40], при которой электроны, 

ускоряясь в поле световой волны, набирают энергию достаточную для ударной 

ионизации компонент воздуха. Первичные электроны в этом случае могут быть либо 

созданы лазерным излучением в результате МФИ или фотоэффекта на 

легкоионизуемых примесях воздуха, либо появиться в результате пролёта 

высокоэнергетичной частицы космического происхождения. Поскольку нагрев 

электронов в результате обратного тормозного поглощения лазерного излучения 

происходит в процессе столкновений электронов с тяжелыми частицами, при 

которых энергия колебаний электронов в поле электромагнитной волны переходит в 

тепловую энергию, возникает ограничение на минимальную длительность лазерного 

импульса, когда возможен эффективный нагрев электронов. В связи с этим, 

механизм ударной ионизации реализуется для относительно длинных, длиннее 

характерных столкновительных времён электрона в воздушной плазме ~1 пс [12], 

лазерных импульсов, (за исключением случая сверхмощных УКИ в среднем и 

дальнем ИК диапазоне где также предсказывается возможность ударной ионизации 

атмосферных газов фотоэлектронами [40], которые, в случае большой длины волны, 

за половину периода осцилляции электромагнитного поля лазерного импульса 

набирают энергию, достаточную для ударной ионизации компонентов воздуха). 

Лавинный механизм носит пороговый характер и ввиду стохастичности процесса 

размножения, не позволяет «управлять» создаваемой концентрацией электронов. 
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При достаточной длительности импульса, результатом лавинного размножения 

электронов является оптический пробой воздуха лазерным излучением. Важной 

особенностью является то, что плотность плазмы в полностью однократно 

ионизованном воздухе ~2.5×10
19

 см
-3

 (близка к плотности плазмы в оптическом 

пробое) превышает критическую плотностью плазмы 𝑁𝑒𝑐𝑟 =
𝜋𝑐2𝑚𝑒

𝑒2𝜆2
 для длин волн 

более 650 нм, таким образом, образующаяся плазма непрозрачна для падающего 

длинноволнового излучения и после пробоя «запирает» задний фронт импульса. 

Следствием этого является то, что волна поглощения, то есть фронт плазмы, на 

котором поглощается излучение, движется навстречу лазерному пучку, а в случае 

длинной перетяжки сфокусированного излучения (например при фокусировке 

аксиконом), происходит образование отдельных плазменных очагов [12]. В связи с 

этим лавинный механизм ионизации малопригоден для создания протяженных 

однородных плазменных каналов в воздухе. 

 Таким образом, в случае УФ излучения большая энергия кванта даёт высокую 

вероятность МФИ и при этом возможны различные резонансные процессы. 

Наибольшее внимание за последние десятилетия привлекает резонансно-усиленная 

МФИ (resonance-enhanced multiphoton ionization (REMPI)), которая легла в основу 

одноименной методики спектроскопии [41]. В отличие от прямой МФИ, где 

поглощение фотонов идёт через виртуальные уровни, механизм REMPI 

предполагает резонансное поглощение m фотонов (одного или нескольких) на 

промежуточный реальный электронный уровень с последующей быстрой 

ионизацией возбужденной молекулы n фотонами ((m+n) REMPI). В этом случае 

возможно снижение степени наблюдаемой зависимости концентрации электронов от 

интенсивности лазерного излучения. При прямой МФИ скорость образования 

электронов пропорциональна 
𝑑𝑁𝑒

𝑑𝑡
~𝐼𝐾, где K – порядок или степень многофотонности 

процесса (в случае МФИ это минимальное натуральное число, для которого 

суммарная энергия K фотонов превышает потенциал ионизации атома или молекулы 
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𝑀ℎ𝜈 > 𝑊𝑖). В случае (m+n) REMPI наблюдаемая степенная зависимость скорости 

образования электронов может снижаться, по сравнению с прямой МФИ, до 

значения 
𝑑𝑁𝑒

𝑑𝑡
~𝐼𝑚, т.е. в случае REMPI степень многофотонности процесса K может 

снижаться до K = m (более подробно см. Главу 3.1.2). Что касается атомных и 

молекулярных компонентов воздуха, то в литературе для излучения на длине волны 

248 нм (энергия кванта hν=5 эВ) существуют расхождения, как по механизмам, так и 

по скоростям ионизации. Прежде чем их описать, перечислим список основных 

компонентов воздуха в Таблице 1. 

Таблица 1. Основные компоненты воздуха  

Газ Содержание, % Потенциал ионизации Wi, эВ 

Азот, N2 78.09
а
 15.58 

Кислород, O2 20.95
а
 12.06 

Аргон, Ar 0.93
а
 15.76 

Водяной пар, H2O 0.01÷5
б
 12.62 

а
Для сухого воздуха 

б
Зависит от температуры и относительной влажности воздуха 

 

До настоящей работы считалось, что основным механизмом ионизации 

воздуха на длине волны 248 нм является МФИ кислорода [7, 42], которая 

исследовалась достаточно подробно в работе [11], где наблюдалась прямая 

трёхфотонная МФИ, при этом измеренные двумя различными методиками и при 

различных давлениях газа сечения МФИ лежат в диапазоне 1.5×10
-31 

÷ 2.7×10
-30

 

см6с−1Вт−3. (2+1) REMPI кислорода наблюдалось в работе [43] на длине волны 

287.6 нм и в работе [44] на длинах волн 251.0 и 247.3 нм. Ступенчатая ионизация 

через промежуточное двухфотонное возбуждение также наблюдалось в работе [45], 

где продемонстрировали двухфотонное поглощение на нескольких длинах волн в 
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диапазоне 220÷235 нм и 280÷304 нм с последующей 1 и 2 квантовой ионизацией 

мощным излучением основной гармоники Ti
3+

:Al2O3 лазера. Большой интерес 

представляют работы по исследованию спектров возбуждения кислорода 

электронным ударом. Так в работах [46, 47] наблюдалось эффективное ударное 

возбуждение электронами с энергиями ~10 эВ состояния 
3
Пg, то есть в молекулярном 

кислороде имеется двухфотонный резонанс с излучением на длине волны 248 нм. 

Этот результат подтвердился в работе [48] при однофотонном возбуждении 124 нм 

ВУФ излучением (наибольшие сечения возбуждения электронным ударом 

соответствуют оптически разрешённым переходам). В связи с этим наблюдавшаяся 

нашей научной группой в ранних экспериментах зависимость Ne ~ I
2
 в атмосферном 

воздухе на длине волны 248 нм [49] была интерпретирована как (2+1) REMPI 

кислорода. Однако, двухфотонный переход из основного состояния на 
3
Пg уровень 

является запрещённым по чётности, и в кислороде следовало бы ожидать прямую 

трёхфотонную МФИ, что находится в противоречии с нашими ранними 

экспериментами [49]. В теоретических работах сечения прямой МФИ кислорода, 

рассчитанные в рамках стандартной и модифицированной теории Келдыша имеют 

разброс на три порядка от 3.8×10
-31

 [9] до 1.4×10
-28

 см6с−1Вт−3 [7] соответственно. 

 Фотоионизация азота, являющегося основным компонентом воздуха, 

исследовалась в большом числе работ, и в них тоже имеется большой разброс по 

предполагаемым механизмам ионизации. Так в работе [50] зависимость 

флюоресценции на первой отрицательной системе иона азота N2
+

 (B←X) от 

интенсивности падающего излучения интерпретировалась как (3+1) REMPI. В 

работе [51] (3+1) REMPI была получена из измерений акустического отклика среды 

в зависимости от интенсивности падающего излучения в диапазоне 0.1÷1 ТВт/см
2
. В 

работе [11] наблюдалась прямая четырёхфотонная МФИ с помощью гальванической 

схемы измерения проводимости, а измеренные в этой работе сечения МФИ при 

различных давлениях отличались на несколько порядков, от 1×10
-46

 до 3×10
-44
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см8с−1Вт−4. Прямая четырёхфотонная ионизация наблюдалась и в работах [51, 52]. 

Квадратичную зависимость ионизации от интенсивности излучения на длине волны 

248 нм в азоте наблюдали в работе [53] по свечению первой отрицательной системы 

иона азота на длине волны 391.4 нм. Такую же зависимость наблюдали при 

ионизации азота излучением на длине волны 308 нм [54] и 266 нм [55]. Это может 

свидетельствовать либо о наличии канала REMPI с двухфотонным возбуждением, 

либо, как в работе [54] о присутствии каких-то легкоионизуемых примесей. Подводя 

итоги, отметим, что в разных работах предполагается неоднозначная интерпретация 

механизмов ионизации азота излучением с длиной волны 248 нм, так как 

наблюдались различные показатели степени K = 2 [53], K = 3 [50, 51] и K = 4 [11, 51, 

52]. Рассчитанные с помощью стандартной и модифицированной теории Келдыша 

сечения четырёхфотонной МФИ отличаются на 3 порядка от 4.8×10
-47 см8с−1Вт−4 

[9] до 3.2×10
-44 см8с−1Вт−4 соответственно [7]. 

 Относительно ионизации аргона также имеется ряд противоречий, как по 

механизмам, так и по сечениям МФИ. Так, в работе [11] наблюдалась прямая 

четырёхфотонная МФИ, причем сечения, измеренные двумя разными методиками, 

составили 1.4∙10
-44 см8с−1Вт−4 (при низком давлении ~1 Торр) и 3.7∙10

-41
 см8с−1Вт−4 

(при высоком давлении ~400 Торр), причем разницу в 3 порядка между результатами 

двух методик авторы никак не объяснили. Она может быть связана с известным [56] 

феноменом «подбарьерной» ионизации [57], когда оптически возбуждённый атом 

Ar* образует эксимерную молекулу Ar2*, потенциальная кривая которой в процессе 

колебательной релаксации пересекается с потенциальной кривой димерного иона: 

𝐴𝑟 + 3ℎ𝜈 → 𝐴𝑟∗

𝐴𝑟∗ + 𝐴𝑟 +𝑀 → 𝐴𝑟2
∗ +𝑀

𝐴𝑟2
∗ → 𝐴𝑟2

+ + 𝑒
 

Скорость подобного процесса будет существенно зависеть от концентрации аргона, 

т.е. от давления, что может объяснять расхождение результатов в работе [11] при 
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малых и больших давлениях. Также прямая МФИ наблюдалась в [51]. В этой же 

работе при меньших интенсивностях, предположительно, получена (3+1) REMPI 

ионизация. В работе [58] наблюдалась двухфотонная ионизация, которая была 

отнесена к ионизации органических примесей. Теоретически рассчитанные сечения 

прямой МФИ аргона составляют соответственно 3.6×10
-47 см8с−1Вт−4 [9] и 3.0×10

-44 

см8с−1Вт−4 [7] для стандартной и модифицированной теории Келдыша. 

 Что касается воды, при исследовании ионизации воздуха зачастую 

пренебрегают её наличием, хотя для типичных лабораторных условий T=21ºC и 

относительной влажности η= 40% содержание молекул воды в воздухе составляет 

0.93% и равно содержанию атомов аргона. В основном вода в виде паров низкого 

давления исследовалась методом REMPI-спектроскопии в работах [59-61]. Из этих 

работ следует, что на рассматриваемой длине волны наблюдалась (2+1) REMPI через 

промежуточный двухфотонный 𝐶̃1𝐵1 ← 𝑋̃
1𝐴1  переход, но поскольку не приводится 

никаких данных по эффективности этого процесса, невозможно оценить его вклад в 

ионизацию атмосферного воздуха. Вдобавок к этому, в работе [62] наблюдалось 

увеличение ионизации азота в присутствии молекул воды: по флюоресценции иона 

N2
+
 была показана возможность резонансной передачи двухфотонного возбуждения 

от молекулы H2O на молекулу N2 с последующей двухфотонной ионизацией 

возбужденной молекулы азота. 

H2O + 2ℎ𝜈 → H2O
∗

H2O
∗ + N2 → N2

∗ + H2O

N2
∗ + ℎ𝜈 +  ℎ𝜈 → N2

+ + e
 

Выше было отмечено, что у молекулы O2 также имеется 
3
Пg уровень с энергией ~10 

эВ, двухфотонный переход на который из основного состояния запрещён правилами 

отбора. Следовательно, в кислороде, также как и в азоте можно ожидать 

столкновительного возбуждения промежуточного уровня двухквантово 

возбужденной молекулой воды. До настоящего момента единственной работой, где 
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сравнивалась ионизация сухого и влажного воздуха являлись труды конференции 

[63], где в узком диапазоне интенсивностей 2×10
10

÷4×10
10

 Вт/см
2
 для влажного 

воздуха наблюдалась квадратичная зависимость акустического отклика среды в 

зависимости от интенсивности лазерного излучения, а для сухого воздуха- 

кубическая. Причем в случае влажного воздуха абсолютная величина акустического 

сигнала возрастала в 5÷10 раз. Авторы этой работы не привели данных, 

относительно эффективности ионизации воды и её вклада в ионизацию 

атмосферного воздуха. 

 Поскольку ряд приложений, таких как активная молниезащита, требует 

создания плазменных каналов в атмосфере на большой высоте, немалый интерес 

представляют данные по зависимости от давления измеренных скоростей ионизации. 

По определению, сечение МФИ не должно зависеть от давления среды, но в 

экспериментах наблюдается совершенно иная картина. Так в работах [55, 64, 65] при 

давлениях ниже 350-400 Торр наблюдалась линейная зависимость концентрации 

ионизованных частиц (либо флюоресценции ионизованных частиц) от давления, а 

при росте давления свыше 350-400 Торр наблюдалось насыщение, которое можно 

интерпретировать, как падение эффективности ионизации при повышенных 

давлениях. В работе [55] это объяснялось тем, что «перевозбужденная» частица 

(система из иона и электрона с энергией, большей энергии ионизации), в достаточно 

плотном газе может испытать неупругое столкновение с нейтральной частицей. В 

результате такого процесса произойдут возбуждение нейтральной частицы и 

рекомбинация иона и электрона. Данное объяснение не очень понятно, учитывая 

характерные времена перехода электрона в континуум (несколько десятков фс [66]) 

и межмолекулярных столкновений (~10
-8

 с [12]).  

 Резюмируя вышеизложенное, до настоящей работы существовало 

представление, что основной вклад в ионизацию воздуха УФ лазерным излучением 

дает МФИ кислорода. Для большинства компонентов воздуха существует различная 
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интерпретация механизмов ионизации и большой разброс в сечениях 

ионизационных процессов. Для некоторых газов существует разброс по 

наблюдаемым показателям степени в зависимости ионизации от интенсивности 

лазерного излучения. В экспериментах также наблюдается «насыщение» скоростей 

ионизации при давлениях выше 350 Торр, объяснение которого, на наш взгляд, 

некорректно. В ряде работ, в том числе с газами высокой чистоты, наблюдаемая 

квадратичная зависимость ионизации от интенсивности излучения относится 

авторами к ионизации не идентифицированных примесей. Исследованию этих 

вопросов будет посвящена Глава.3. настоящей работы. 

1.1.2 Кинетические процессы в низкотемпературной воздушной плазме 

Поскольку полное описание эволюции воздушной плазмы, создаваемой 

ионизирующим излучением, включает огромное количество побочных реакций 

между образующимися ионами, следуя за большинством работ (см., например 

[10,12,67,68]) будем использовать упрощенный анализ основных процессов на 

основании уравнения для электронной плотности. 

𝑑𝑁𝑒

𝑑𝑡
= 𝑁0∑ 𝛼𝑗𝜎𝑗

(𝐾)
𝐼𝐾𝑗

⏞        
МФИ и REMPI

− 𝑁𝑒𝑁𝑂2(𝑘1𝑁𝑂2 + 𝑘2𝑁𝐻2𝑂 + 𝑘3𝑁𝑁2)
⏞                      

трехчастичное прилипание электронов к кислороду

− 𝑁𝑒𝑘4𝑁𝑂2⏟    
двухчаст.прилип.

−

𝑘5𝑁𝑒𝑁𝑀+⏟      
дисс.рекомб.

− 𝑁𝑒
𝐷𝑎

Λ2⏟  
диффузия

+
𝐼

ℎ𝜈
𝜎𝑂2−
𝑝𝑑
𝑁𝑂2−⏟      

фотоотрыв

    (1.1) 

𝑑𝑁𝑂2
−

𝑑𝑡
= 𝑁𝑒(𝑘1𝑁𝑂2

2 + 𝑘2𝑁𝑂2𝑁𝐻2𝑂 + 𝑘3𝑁𝑂2𝑁𝑁2) −
𝐼

ℎ𝜈
𝜎𝑂2−
𝑝𝑑
𝑁𝑂2−  (1.2) 

Здесь 𝑁0∑ 𝛼𝑗𝜎𝑗
(𝐾)
𝐼𝐾𝑗  - скорость генерации электронов в различных процессах 

МФИ, более подробно описанных в предыдущей главе; N0 - полная концентрация 

атомов и молекул в воздухе; αj - относительные концентрации его различных 

компонент; 𝜎𝑗
(𝐾)

 - соответствующие эффективные сечения процессов МФИ или 
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REMPI; K-степень многофотонности процесса (т.е., число фотонов, необходимых 

для ионизации конкретных компонентов воздуха). 

Основными механизмами потерь электронов в воздухе являются прилипание к 

кислороду со скоростью 𝑁𝑒(𝑘1𝑁𝑂2
2 + 𝑘2𝑁𝑂2𝑁𝐻2𝑂 + 𝑘3𝑁𝑂2𝑁𝑁2 + 𝑘4𝑁𝑂2) и 

диссоциативная электрон-ионная рекомбинация 𝑘5𝑁𝑒𝑁𝑀+, где k1…k5 скорости 

соответствующих процессов, 𝑀+- концентрация положительных ионов (см. ниже); 

член уравнения 𝑁𝑒(𝑡)
𝐷𝑎

Λ2
 описывает амбиполярную диффузию, где Da- коэффициент 

диффузии, Λ- радиус плазменного канала. Последний член в уравнении (1.1) 

𝐼

ℎ𝜈
𝜎𝑂2−
𝑝𝑑
𝑁𝑂2− описывает фотоотрыв электронов лазерным излучением от ионов 𝑂2

−, 

образующихся в процессе трехчастичного прилипания (см. следующий раздел), где 

𝜎𝑂2−
𝑝𝑑

- сечение фотоотрыва. Временная эволюция концентрации ионов 𝑂2
− 

описывается уравнением (1.2). 

Вклад каждого из процессов гибели электронов зависит в первую очередь от 

параметров плазмы. В воздушной плазме умеренной (<10
13

 см
-3

) плотности потери 

электронов обусловлены в основном трехчастичным прилипанием электронов к 

молекулам O2 [69-71] 

𝑂2 + 𝑒 + 𝑂2(𝐻2𝑂,𝑁2) → 𝑂2
− + 𝑂2

∗(𝐻2𝑂
∗, 𝑁2

∗)   (1.3) 

При атмосферном давлении воздуха в литературе имеется большой разброс 

относительно скоростей этих процессов; так характерное время прилипания 

варьируется в диапазоне от нескольких наносекунд до нескольких сотен наносекунд 

(Обсуждается подробнее в следующем разделе). Альтернативный двухчастичный 

процесс потерь электронов- диссоциативное прилипание, 

𝑂2 + 𝑒
𝑘4
→𝑂− + 𝑂      (1.4) 
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имеет высокий порог активации [12] и менее эффективен в условиях наших 

экспериментов: при наибольшей величине приведённого поля E/N0 = 32 Тд (E=8 

кВ/см; N0=2.5×10
19

 см
-3

) его характерное время составляет несколько миллисекунд 

(по оценкам на основе [12]). Константы скорости трехчастичного и двухчастичного 

прилипания зависят от приведенного электрического поля. При повышенных E/N0 

(>10
2
 Тд) и, соответственно, при большой энергии электронов двухчастичные 

процессы доминируют над трехчастичными [12].  

Амбиполярная электрон-ионная диффузия учитывается в формуле (1.1) для 

плазмы цилиндрической геометрии с соответствующим коэффициентом диффузии 

Da~ 200 см
2
с

-1
 [12], а Λ = Rpl/2.4, Rpl – радиус плазмы, равный радиусу лазерного 

пучка. Оценки показывают, что диффузия приводит к оттоку электронов из 

начального плазменного канала радиусом Rpl~100 мкм за времена ~ 100 нс. В 

условиях экспериментов, описанных в Главе 3, сигналы фототока в разрядном 

промежутке интегрируются по сечению плазмы вплоть до поперечного размера r=2 

мм, и полученные результаты не чувствительны к диффузии. 

При более высокой плотности плазмы (>10
13

 см
-3

) гибель электронов происходит 

в результате диссоциативной рекомбинации электронов с положительными 

молекулярными ионами [10, 52, 68]. Она является единственным процессом, в 

котором электроны необратимо гибнут, а лазерная энергия, затраченная на 

ионизацию, перераспределяется между атомами и молекулами в основном и 

возбужденных состояниях. Основной здесь является реакция  

𝑀+ + 𝑒
𝑘5
→𝑀1 +𝑀2

∗     (1.5)  

Описание процесса диссоциативной рекомбинации в относительно плотной 

распадающейся плазме (10
14

÷10
17

 см
-3

) осложняется тем, что ионы, образовавшиеся в 

результате первичной фотоионизации лазерным излучением (𝑁2
+, 𝑂2

+, 𝐻2𝑂
+), 

участвуют в большом числе плазмохимических процессов, в результате которых 
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образуются сложные ионные комплексы. Например, в воздухе, для положительных 

ионов кислорода и азота известны быстрые процессы ионной конверсии:  

𝑂2
+ + 2𝑂2 

𝑅1
↔𝑂4

+ + 𝑂2

𝑁2
+ + 2𝑁2

𝑅2
→𝑁4

+ +𝑁2

𝑂2
+ + 2𝑁2

𝑅3
→𝑁2𝑂2

+ +𝑁2

    (1.6)-(1.8) 

 и передачи заряда: 

𝑁2
+ +𝐻2𝑂

𝑅4
→𝐻2𝑂

+ + 𝑁2

𝑁4
+ +𝐻2𝑂

𝑅5
→𝐻2𝑂

+ + 2𝑁2

𝑁2
+ + 𝑂2

𝑅6
→𝑂2

+ +𝑁2

𝑁4
+ + 𝑂2

𝑅7
→𝑂2

+ + 2𝑁2

   (1.9)-(1.12) 

Характерные времена реакций ионной конверсии (1.6)-(1.8) составляют от 

нескольких единиц до десятка наносекунд [10, 72], типичные времена ионной 

перезарядки (1.9)-(1.12) составляют несколько единиц наносекунд [10, 72]. Таким 

образом, в атмосферной плазме диссоциативная рекомбинация электронов протекает 

в виде большого числа реакций с различными ионами, как сформировавшимися в 

результате первичной ионизации, так и в процессе эволюции плазмы, основными из 

которых являются реакции: 

𝑂2
+ + 𝑒

𝛽1
→𝑂 + 𝑂∗

𝑂4
+ + 𝑒

𝛽2
→𝑂2 + 𝑂2

∗

𝑁2
+ + 𝑒

𝛽3
→𝑁 +𝑁∗

𝑁4
+ + 𝑒

𝛽4
→𝑁2 +𝑁2

∗

𝐻2𝑂
+ + 𝑒

𝛽5
→𝑂𝐻∗ +𝐻

   (1.13)-(1.17) 

Константы скорости β1…β5 определяются следующими выражениями [10, 72]: 
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𝛽1 = 2 × 10
−7 (

300

𝑇𝑒
) см3с−1

𝛽2 = 1.4 × 10
−6 (

300

𝑇𝑒
)
0.5

см3с−1

𝛽3 = 4,8 × 10
−7 (

300

𝑇𝑒
)
0.5

см3с−1

𝛽4 = 2 × 10
−6 (

300

𝑇𝑒
)
0.5

см3с−1

𝛽5 = 2.7 × 10
−7 (

300

𝑇𝑒
)
0.5

см3с−1

 

и лежат в интервале ~10
-7

÷2×10
-6

 см
3
∙с

-1
 в зависимости от эффективной электронной 

температуры Te в Кельвинах, которая устанавливается в результате 

релаксации(нагрева) изначального спектра фотоэлектронов. Ввиду большого числа 

задействованных кинетических процессов, полное описание диссоциативной 

рекомбинации электронов с ионами в фотоионизационной плазме в воздухе является 

крайне сложной задачей, которая останется за рамками настоящей диссертации. В 

настоящей работе будет подробно рассмотрен случай низкоплотной плазмы, в 

которой доминирующим процессом гибели будет трёхчастичное прилипание 

электрона к кислороду (1.3). Используя данные по скоростям реакций (1.13)-(1.17) и 

(1.3), можно оценить, что при комнатной температуре диссоциативная рекомбинация 

преобладает над прилипанием при плотностях электронов: 𝑁𝑒 ≥ 𝑁𝑒
∗~1013 см−3. 

Иллюстрацией смены доминирующего механизма гибели электронов при 

уменьшении плотности плазмы может служить Рис. 3.11 в Главе 3.1, где видно, что 

при уменьшении начальной плотности электронов временной характер распада 

плазмы меняется с гиперболического, соответствующего диссоциативной 

рекомбинации, на экспоненциальный, соответствующий прилипанию.  
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1.1.3 Трёхчастичное прилипание электрона к кислороду 

Процесс трёхчастичного прилипания электрона к кислороду с образованием 

отрицательного иона является одним из основных механизмов гибели электронов в 

низкотемпературной атмосферной плазме. Помимо своей ключевой роли в 

процессах в атмосфере и ионосфере [12], прилипание электронов существенно в ряде 

важнейших прикладных задач. В медицине при радиотерапии и адронотерапии, для 

задач дозиметрии и контроля пучков, в настоящий момент широко используются 

ионизационные камеры, наполненные атмосферным воздухом [73-78]. Это связанно 

с тем, что подобные детекторы имеют линейный отклик в широком диапазоне 

интенсивностей излучения (либо пучков протонов) с различными энергетическими и 

временными параметрами. Кроме того, использование атмосферного воздуха в 

качестве ионизуемой среды чрезвычайно удобно в медицинских учреждениях, 

поскольку не требует дополнительного оборудования и обучения персонала. 

Корректное измерение дозы облучения с помощью ионизационной камеры требует 

учета большого числа параметров (дрейфовые скорости электронов и ионов, времена 

рекомбинации и трёхчастичного прилипания и т.п.) [73-77], следовательно, 

получение уточненных данных по скорости трехчастичного прилипания может 

иметь важное прикладное значение для более точной калибровки медицинских 

дозиметров.  

В контексте данной работы процесс трехчастичного прилипания электронов 

представляет большой интерес, поскольку образующиеся в результате прилипания 

ионы 𝑂2
− имеют очень небольшую, по сравнению с другими компонентами воздуха, 

энергию связи с электроном ~0.5 эВ [79] и сравнительно большое время жизни ~1 

мкс [12], что открывает возможность для высокоэффективного фотоотрыва 

прилипших электронов лазерным излучением:  

𝑂2
− + ℎ𝜈 → 𝑒 + 𝑂2     (1.18) 
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Процесс фотоотрыва электронов исследовался во множестве работ, как для 

лазерного излучения, так и для солнечного света. В частности, фотоотрыв 

экспериментально демонстрировался в работах [21, 23, 80-82] причем в работе [83] 

предсказывается, что для энергии кванта ~5 эВ процесс фотоотрыва носит 

резонансный характер. Это подтвердилось в работах [84, 85] автора диссертации, где 

было показано, что при средней интенсивности в лазерном импульсе I>10
9
 Вт/см

2
, 

лазерное излучение на длине волны 248 нм отрывает более 90% залипших 

электронов. Из этого следует важный вывод, что в процессе действия достаточно 

интенсивного лазерного импульса, трёхчастичное прилипание электронов является 

полностью подавленным. 

Процесс трехчастичного прилипания проходит в две стадии [70], первая 

состоит в прилипании электрона к молекуле кислорода, с образованием 

возбужденного отрицательного иона (𝑂2
−)∗  

𝑂2 + 𝑒 → (𝑂2
−)∗     (1.19) 

Во второй стадии метастабильный отрицательный ион (𝑂2
−)∗ либо снимает 

возбуждение в столкновении с третьим телом, образуя ион 𝑂2
−, либо залипший 

электрон отрывается. 

(𝑂2
−)∗ +𝑀 → 𝑂2

− +𝑀∗     (1.20) 

(𝑂2
−)∗ +𝑀 → 𝑒 + 𝑂2 +𝑀

∗    (1.21) 

Третьим телом могут выступать молекулы кислорода, азота или воды. В 

литературе наибольшие скорости приписываются реакциям прилипания с О2 и Н2О в 

качестве третьего тела [69-71,86,87]. Поскольку в результате процессов (1.19-1.20) 

происходит экспоненциальная убыль электронов, в дальнейшем для простоты 

описания процесса будет использоваться понятие характерного времени жизни 
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электронов относительно трехчастичного прилипания τatt, это время, за которое 

концентрация электронов уменьшается в e раз. В наших условиях для всех трёх 

реакции 𝑂2 + 𝑒 + 𝑂2(𝐻2𝑂,𝑁2)
𝐾1,2,3
→    𝑂2

− + 𝑂2
∗(𝐻2𝑂

∗, 𝑁2
∗), скорость гибели электронов 

будет описывать время 𝜏𝑎𝑡𝑡 = [𝑁𝑂2(𝑘1𝑁𝑂2 + 𝑘2𝑁𝐻2𝑂 + 𝑘3𝑁𝑁2)]
−1

.  

Трёхчастичное прилипание электронов исследовалось во множестве работ, но 

при этом в литературе нет окончательной ясности относительно константы скорости 

этого процесса, которая зависит от ряда факторов, например от величины 

приложенного электрического поля и влажности воздуха. Для наглядности на 

Рис. 1.1 приведены времена прилипания электронов 𝜏𝑎𝑡𝑡 из тех работ, в которых эти 

значения измерены в зависимости от напряженности электрического поля. В двух 

недавних работах [88, 89], где методика измерений была сходна с нашей (см. Главу 

2.5), полученные времена прилипания отличались почти в 4 раза, а именно в работе 

[88] измеренное время жизни электронов в приложенном поле 5 кВ/см составило 146 

нс, в работе [89] для того же поля 5 кВ/см указано время прилипания в 40 нс; а в 

работе [23] такое же время прилипания 40 нс было измерено в поле 1.25 кВ/см. В 

экспериментальной работе [90], где исследовалась эволюция низкоплотной плазмы 

по рассеянию 100-ГГц СВЧ излучения, время жизни электронов в процессе 

трехчастичного прилипания составило 13 нс. В аналогичных по методике работах 

[91, 92] измерены значения 21.7 и 60 нс соответственно. Такой разброс, вероятно, 

связан с нагревом электронов СВЧ полем, влияние которого на прилипание авторы 

не рассматривали. Большой интерес представляют работы, сделанные с 

использованием дрейфовых труб, поскольку в некоторых из этих работ получены 

данные в широком диапазоне напряженностей поля. В работе [93] время прилипания 

в сухом воздухе составило 10 нс, а в работах [94, 95] приводится огромный массив 

данных в диапазоне 0.1÷7 кВ/см, в т.ч. дано сравнение сухого и влажного воздуха. 

Из работ [94, 95] следует, что c ростом напряженности поля время прилипания 

растёт от 9 до ~85 нс, причем, во влажном воздухе, с содержанием молекул воды ~2 
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% при напряженностях поля менее 4 кВ/см, время прилипания до двух-трёх раз 

меньше, чем в сухом (см. Рис. 1.1, треугольники). Используя ионизационную камеру, 

в работе [77] был получен ряд данных для больших напряженностей поля, которые 

неплохо согласуются с [94, 95] (см. Рис. 1.1, круги). К сожалению, авторы не 

приводят данных о влажности исследуемого воздуха. Расчетные значения времени 

прилипания, приведенные в литературе, также дают достаточно большой разброс. 

Так в работе [96] расчетное значение в поле 0.4 кВ/см составляет ~10 нс.  

 

Рис. 1.1 Литературные данные по характерному времени жизни электронов 

относительно трехчастичного прилипания в воздухе при температуре 21ºС и 

давлении 1 атм (N0≈2.5×10
19

 см
-3

). 

В книгах Ю.П. Райзера, одного из наиболее авторитетных исследователей газового 

разряда, приводятся взаимно противоречивые данные о временах прилипания. Так в 

книге «Физика газового разряда» [12] приводится значение 10 нс, а зависимость 
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времени прилипания от напряженности поля не обсуждается, а в книге «Физика 

молнии и молниезащиты» [97] приводится значение в 80 нс в поле 4.2 кВ/см, а также 

аналитическая зависимость от напряженности поля, приведенная на Рис. 1.1 в виде 

красной прямой. Отметим, что расхождение между формулой и отдельной точкой 

связано, по всей видимости, с плотностью молекул, использованной в расчётах. В 

стандартных условиях при температуре T=0°C и давлении p=1 атм она соответствует 

числу Лошмидта NL=2.68×10
19

 см
-3

, тогда как при комнатной температуре T=21°C, 

типичной для лабораторий, N0≈2.5×10
19

 см
-3

. В связи с этим, ряд литературных 

значений, в частности из работ [94, 95], где указаны рабочие температуры, отличные 

от T=21°C, были пересчитаны автором диссертации для комнатной температуры. В 

работе [98] расчетное значение времени прилипания для низкоэнергетичных 

электронов (Te≈297 K) составляет от 11 до 6 нс. Также для времени прилипания есть 

ряд аналитических формул в зависимости от электронной температуры плазмы [10, 

71], основанных на экспериментах [69, 70, 99], которые обсуждаются в Главе 3.2. 

Как видно, разброс литературных данных крайне значительный. Это может быть 

связано с тем, что во многих работах, например [88-93], авторы не приводят 

содержание молекул воды в исследуемом воздухе, тогда как ранее отмечалось, что 

согласно работам [69, 70, 94, 95] значение константы скорости трехчастичного 

прилипания с третьим телом H2O в разы превышает значения аналогичной 

константы для кислорода, следовательно, присутствие молекул воды должно 

существенно уменьшать характерное время трехчастичного прилипания.  

Ввиду большого разброса имеющихся литературных данных по времени 

трехчастичного прилипания электрона к кислороду, одной из задач настоящей 

диссертационной работы было прямое измерение этой величины в воздухе 

различной влажности и при различных значениях приложенного 

электростатического поля. 
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1.1.4 Временная эволюция компонентов фотоионизационной плазмы. 

Решение уравнения (1.1) требует одновременного решения самосогласованной 

системы кинетических уравнений для заряженных компонентов плазмы (1.2-1.17), 

где скоростные константы процессов гибели электронов (1.3; 1.13-1.17) зависят от 

электронной температуры и могут существенно меняться в процессе релаксации 

плазмы. Процессы (1.3; 1.13-1.17), в свою очередь, сами оказывают существенное 

влияние на остывание электронов, т.е. на электронную температуру. Вследствие 

этого, точный расчет функции распределения электронов по энергиям и 

сопутствующих кинетических процессов требует решения сложной 

самосогласованной задачи. Примеры подобных расчетов можно найти в работах 

[100-102].  

В упрощенном виде задачу временной эволюции заряженных компонентов 

плазмы в сухом воздухе можно численно решить, сделав предположение, что 

электронная температура задаётся только приложенным внешним электрическим 

полем и мало меняется в процессе эволюции плазмы (в Главе 3 приводится ряд 

доводов, почему это оправданно). В случае ~100 фс лазерного импульса, короткого 

по сравнению с характерными временами процессов в плазме, в уравнении (1.1) 

можно убрать член, описывающий наработку электронов, задав начальные 

концентрации электронов и положительных ионов в момент времени (t=0). На Рис. 

1.2 представлены проделанные автором диссертации вычисления [85], описывающие 

временную эволюцию различных компонентов воздушной плазмы при отсутствии 

внешнего электрического поля (а) и в поле с напряженностью 2 кВ/см (б). Из 

полученных данных видно, что с увеличением поля замедляется как прилипание 

электронов к молекулам O2 так и их рекомбинация с положительными ионами. 

Другой существенный вывод, что типичные плотности отрицательных ионов 

кислорода не превышают 3×10
13

 см
-3

, что ограничивает возможность получения 

более высоких концентраций электронов вторым импульсом за счет фотоотрыва (см. 

следующий раздел). Начальные условия в расчетах соответствовали типичным 
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параметрам фотоионизационной плазмы, создаваемой УКИ [7, 42]. К сожалению, 

как будет показано в Главе.3 настоящей работы, заложенные в эти, а также в расчеты 

из работ [100-102], начальные условия описывают исключительно случай сухого 

воздуха, ионизуемого коротким ИК импульсом, и мало применимы для случая 248 

нм УФ излучения, где основным механизмом ионизации воздуха является ионизация 

молекулы воды. 

(a) 

 

(б) 

 

Рис. 1.2 Рассчетная временная эволюция различных компонентов плазмы в воздухе 

(а) без внешнего поля и (б) в постоянном поле 2 кВ/см. 
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1.1.5 Методы увеличения времени жизни фотоионизационной плазмы в воздухе. 

Время существования электронов в плазме, и как следствие, проводимости 

плазмы, является ключевым параметром для ряда приложений, таких как лазерное 

управление высоковольтными разрядами, транспортировка СВЧ излучения и т.д. 

Как видно из Рис. 1.2, типичные времена, за которые первичная электронная 

плотность снижается в сто раз, не превышают нескольких десятков наносекунд. За 

последние несколько десятилетий в литературе встречается много работ [102-107], 

где были предприняты попытки увеличения времени жизни плазменного канала, 

создаваемого импульсным лазером. В этих работах можно выделить два основных 

механизма поддержания долгоживущей лазерной плазмы: нагрев электронов 

приложенным лазерным или постоянным электрическим полем, либо наработку 

новых электронов дополнительными лазерными импульсами. В первом случае, 

увеличение времени жизни плазменного канала происходит благодаря замедлению 

гибели электронов с ростом электронной температуры, во втором за счет 

фотоотрыва и наработки новых электронов. Так в работе [103] осуществляется 

нагрев плазмы, создаваемой 30 фс ИК УКИ дополнительным 300-пс лазерным 

импульсом, приходившим с задержкой в 10 нс. В эксперименте отслеживалась 

динамика распада плазмы по флюоресценции на переходе 𝑁+: 3𝑝( 𝑆) − 
3 3𝑠( 𝑃0) 

3  на 

длине волны 504.5 нм. Авторы наблюдали замедление времени распада плазмы от 40 

до 200 нс в присутствии 2го импульса, связанное с её нагревом и подавлением 

прилипания электронов. Однако время существования плотной плазмы ~10
15

см
-3

 

выросло незначительно, до ~15 нс, что качественно согласуется с расчетами на Рис. 

1.2. Схожие результаты были получены в работах [104-106] где был 

продемонстрирован фотоотрыв электронов от ионов O2
− и замедление рекомбинации 

в связи с нагревом плазмы. В работе [107] при многопроходном усилении в 

Ti
3+

:Al2O3 активной среде генерировался цуг из 17 мощных УКИ с длительностью 60 

фс и периодом следования ~15 нс с суммарной энергией ~60 мДж. Время распада 

плазмы, измеренное по флюоресценции, возрастало с 8 нс для одиночного импульса 
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до 150 нс для цуга. Аналогичный по своему смыслу результат был получен в работе 

автора настоящей диссертации [84, 108], где было продемонстрировано увеличение 

времени существования плазменного канала до ~150 нс c помощью амплитудно-

модулированных УФ импульсов. Подобные импульсы представляли из себя 

суперпозицию 100 нс импульса свободной генерации KrF лазера и цуг усиленных 

субтераваттных УФ УКИ пикосекундной длительности, следовавших с интервалом 

~5 нс. В контролируемой плотности электронов возникала долгоживущая 

составляющая, которая свидетельствует о накоплении электронов в плазме в 

результате эффекта подавления прилипания электронов к молекулам кислорода. 

В целом, можно утверждать, что увеличение времени жизни плотной >10
15

см
-3

 

фотоионизационной плазмы до времён ~100 нс и более возможно только в случае 

постоянной наработки новых электронов, например цугом УКИ. Причем период 

следования импульсов в цуге задаёт нижний порог, до которого будет опускаться 

электронная плотность и, как следствие, проводимость плазменного канала. Частота 

повторений современных достаточно мощных (ТВт в импульсе) лазеров не 

превышает нескольких кГц, что соответствует периоду следования несколько 

миллисекунд, чего явно недостаточно для поддержания плотной плазмы 

(см. Рис. 1.2). Но как будет показано в Главе 4, требуемые задержки между 

импульсами Δt<10 нс достижимы в случае усиления цугов импульсов в средах с 

быстрым восстановлением инверсии населённостей τ< Δt. В частности, подобные 

короткие времена восстановления инверсии характерны для газовых эксимерных 

лазеров, где возможно усиление цугов УКИ с периодом следования Δt~5 нс.  
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1.2 Усиление УФ УКИ в эксимерных KrF усилителях. 

В данном разделе будут рассмотрены основные особенности усиления УФ 

УКИ в эксимерных газовых средах, а также процессы нелинейного распространения 

УФ УКИ в контексте усиления УКИ в KrF усилителях.  

 Создание мощных лазерных источников УФ излучения является крайне 

важным как для фундаментальных, так и для прикладных задач. Мощные 

коротковолновые лазерные драйверы востребованы для проблемы лазерного 

термоядерного синтеза (ЛТС), а также для фундаментальных исследований 

взаимодействия интенсивного УФ излучения с веществом, генерации 

коротковолновых гармоник высокого порядка и аттосекундных импульсов. С 

помощью УФ УКИ можно создавать протяженные плазменных каналы для 

коммутации высоковольтных разрядов, транспортировки СВЧ-излучения и других 

приложений, обсуждавшихся в Главе 1.1. KrF лазерные системы, способные 

усиливать цуги субпикосекундных УКИ с тераваттной пиковой мощностью на длине 

волны 248 нм, являются наиболее эффективным способом наработки электронов в 

атмосферном воздухе путем его многофотонной ионизации (см. Главу 3.1). В связи с 

этим в диссертационной работе рассматриваются проблемы прямого усиления 

мощных УФ УКИ в гибридной KrF/Ti
3+

:Al2O3 лазерной системе ГАРПУН-МТВ, 

связанные с нелинейными потерями в сильно неоднородном пучке. 

1.2.1 Особенности газовой KrF активной среды 

 Характерной особенностью KrF газовой активной среды, по сравнению с 

твердотельными средами, является обусловленное столкновительным тушением 

короткое время жизни верхнего лазерного уровня τс ≈ 2 нс [109], тогда как в 

твердотельных активных средах, например в Nd:YAG лазерах, это время может 

достигать нескольких сотен микросекунд [110]. В связи с этим в KrF лазере 

принципиально невозможно длительное накопление энергии для реализации 

активной либо пассивной модуляции добротности. Поскольку длительности 

накачки, составляющие 15÷30 нс в электроразрядных KrF лазерах и 100÷500 нс в 



44 

 

KrF лазерах с накачкой электронным пучком, существенно превышают время жизни 

τc, эффективный энергосъем в такой среде достигается за счет использования 

многопроходных [111] и многопучковых схем усиления [112, 113]. Другой 

особенностью газовой активной среды KrF лазера является низкая плотность 

энергии насыщения 𝑄𝑠 =
ℎ𝜈

𝜎
≈ 2 мДж см2⁄  [109], (где h𝜈= 5 эВ, 𝜎 = 2.5 × 10−16 см2 

- сечение индуцированного лазерного перехода), которая на 3 порядка меньше, чем у 

твердотельных лазеров. Для достижения больших энергий и мощностей необходимы 

большие апертуры KrF усилителей в сотни квадратных сантиметров при объемах 

активной среды в десятки литров. Накачка таких больших объемов возможна с 

использованием выскоэнергетичных электронных пучков с энергиями 100÷500 кэВ. 

Использование подобной накачки, связанные с ней рассеянные быстрые электроны и 

тормозное рентгеновское излучение, а также агрессивная фторсодержащая газовая 

среда ограничивают выбор материала окон, устойчивых к перечисленным факторам. 

Для высокой пиковой интенсивности УКИ существенные ограничения на выбор 

материала окон накладывают и нелинейные процессы (см. Главу 4). 

 Основными достоинствами газовых активных сред, по сравнению с 

твердотельными, является возможность эффективного охлаждения активной среды 

путем прокачки газа. Стоит отметить, что задача охлаждения активной среды 

является одним из основных ограничителей при создании твердотельного драйвера 

для ЛТC. Так все имеющиеся на данный момент и строящиеся сверхмощные 

лазерные установки, National Ignition Facility (NIF) (E=1.8 МДж) в Ливерморе, США 

[114] и Laser Mega Joule (LMJ) в Бордо, Франция [115] (E=1.8 МДж) работают в 

однократном режиме. Схожие проблемы имеют сверхинтенсивные твердотельные 

лазеры с петаваттной мощностью, где типичная частота повторения пока не 

превышает 2×10
-2

Гц [116]. В настоящий момент разработаны мощные KrF лазеры с 

накачкой электронным пучком, работающие с частотой до 5 Гц с полным КПД η>7% 

[117]. Другой важной особенностью является быстрое время восстановления 
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инверсной населенности в KrF активной среде, которое составляет ~2 нс [118] что 

позволяет одновременно усиливать УКИ и длинные импульсы, а также усиливать 

цуги УКИ, обеспечивая эффективный энергосъем на протяжении длинного импульса 

накачки, что было продемонстрировано в работе автора настоящей диссертации 

[119]. Для создания УФ лазерных систем с высокой пиковой мощностью УКИ на 

базе KrF усилителей большое значение имеет низкий нелинейный показатель 

преломления n2, ответственный за самофокусировку излучения. Поскольку нет 

эффективных способов генерации УКИ на базе самой KrF активной среды 

(модуляция добротности невозможна в связи с коротким временем жизни верхнего 

лазерного уровня, а синхронизация мод требует длинной накачки) используются 

гибридные лазерные системы: затравочные УКИ генерируются с помощью других 

лазеров, и, после преобразования частоты излучения, усиливаются в эксимерной 

активной среде. Поскольку собственная ширина линии усиления KrF лазера на 

переходе В→Х составляет ~2.5 нм, возможно прямое усиление УФ УКИ с 

предельной длительностью до 60 фс [120]. В первых работах в качестве 

затравочного импульса использовалось преобразованное по частоте излучение 

лазера на красителе [111, 120-125], либо излучение комбинационного рассеяния 

[126-129]. Так в работе [126], используя 300-фс импульсы на длине волны 308 нм, 

полученные путём усиления затравочных импульсов лазера на красителе в XeCl 

эксимерной среде, были получены 450-фс 248 нм УКИ. Для этого исходные 308-нм 

импульсы фокусировались в ячейку с водородом при давлении 33 атм., где за счет 

четырёхволнового смешения (ЧВС) вращательной и колебательной Стоксовых 

компонент комбинационного рассеяния получалось излучение на длине волны 248.8 

нм, пригодной для усиления в KrF. Наиболее перспективным подходом является 

использование большой ширины линии усиления Ti
3+

:Al2O3 лазера, составляющей 

~400 нм, что позволяет с одной стороны получать УКИ методом синхронизации мод, 

а с другой – перестраивать длину волны излучения в достаточно широких пределах. 

В частности для получения затравочного излучения для KrF усилителей 
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используется третья гармоника Ti
3+

:Al2O3 лазера, работающего на длине волны 744 

нм [118, 130-132].  

1.2.2 Усиление УКИ в KrF активной среде 

 Физические основы усиления в среде KrF лазера подробно описаны в обзорах 

[118, 133], следуя за этими работами, перечислим важнейшие выводы. 

Некогерентное усиление коротких импульсов с длительностью τp<τc (где τc≈2 нс – 

время столкновительного тушения) в KrF активной среде описывается 

модифицированным уравнением Франца-Нодвика [134] 

𝑑𝜀

𝑑𝑥
= 𝑔(𝑥)(1 − 𝑒−𝜀) − 𝛼𝑛𝑠(𝜀)𝜀,   (1.13) 

где 𝜀 = 𝑄/𝑄𝑠- отношение плотности энергии импульса 𝑄(𝑥) = ∫ 𝐼(𝑥, 𝑡′)𝑑𝑡′
𝜏

0
 к 

плотности энергии насыщения 𝑄𝑠 =
ℎ𝜈

𝜎
≈ 2 мДж см2⁄ , I(x,t)- интенсивность УКИ, 

𝑔(𝑥)- распределение коэффициента усиления вдоль усилителя, 𝛼𝑛𝑠- ненасыщаемые 

потери. Граничным условием при х= 0 является ε(х=0)=εin, где εin- нормированная на 

плотность энергии насыщения входная плотность энергии. При этом важным 

фактором, влияющим на усиление, является насыщение коэффициента усиления 

𝑔(𝑥) усиленным спонтанным излучением (УСИ).  

 В случае отсутствия ненасыщаемого поглощения уравнение (1.13) 

интегрируется и решение может быть представлено в виде [135]: 

𝜀(𝑥) = ln[1 + (exp (𝜀𝑖𝑛) − 1)exp (𝑔0𝑥)]    (1.14) 

Как видно, существуют два режима усиления, экспоненциальный рост энергии при 

𝜀 ≪ 1 и линейный, когда энергия импульса существенно превосходит плотность 

энергии насыщения 𝜀 ≫ 1. При учёте поглощения уравнение (1.13) аналитически не 

решается, однако как было показано в этой же работе [135], усиливаются только 

входные импульсы, для которых 𝜀𝑖𝑛 <
𝑔0

𝛼𝑛𝑠
, где 

𝑔0

𝛼𝑛𝑠
= 10 ÷ 20- отношение 

коэффициента усиления слабого сигнала к коэффициенту ненасыщаемого 

поглощения лазерного излучения в активной среде, а при 𝜀𝑖𝑛 >
𝑔0

𝛼𝑛𝑠
 происходит 
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поглощение излучения, при этом асимптотическим решением уравнения (1.13) при 

𝜀 > 1 будет  

𝜀(𝑥) = 𝜀𝑖𝑛 exp(−𝛼𝑛𝑠𝑥) + [1 − exp (−𝛼𝑛𝑠𝑥)]
𝑔0

𝛼𝑛𝑠
   (1.12) 

В пределе бесконечно длинного усилителя, 𝑥 → ∞ предельная извлекаемая энергия 

находится lim𝑥→∞ 𝜀 =
𝑔0

𝛼𝑛𝑠
. Таким образом, в случае некогерентного усиления при 

инжекции УФ УКИ в усилитель в многопроходной схеме в случае насыщенного 

усиления можно ожидать предельной энергии в импульсе Em=
𝑔0

𝛼𝑛𝑠
𝑄𝑠𝑆, где S- площадь 

апертуры усилителя, а предельная достижимая плотность энергии составляет 

𝑄𝑠
𝑔0

𝛼𝑛𝑠
~50 мДж/см

2
. Наибольшая эффективность усиления при 𝑔(𝑥)≈ 𝑔0 достигается 

при Eopt=𝑄𝑠 ln (
𝑔0

𝛼𝑛𝑠
) 𝑆, т.е. при плотностях энергии 𝑄𝑜𝑝𝑡 = 𝑄𝑠 ln (

𝑔0

𝛼𝑛𝑠
)~4.6 ÷ 6.0 

мДж/см
2
. 

 На практике в большинстве лазерных систем подобные значения плотности 

энергии не достигались и связано это в первую очередь с нелинейными потерями в 

оптике и активной среде. Несмотря на то, что сама газовая активная среда обладает 

существенно более низким нелинейным показателем преломления по сравнению с 

твердотельными средами, наличие проходной оптики, а также протяженной (десятки 

метров в случае многопроходных схем) трассы усиления приводит к тому, что 

существенную роль начинает играть самофокусировка излучения и связанные с ней 

нелинейные потери.  

1.2.3 Нелинейные потери при усилении 

Нелинейные потери лазерного KrF лазерного излучения в различных УФ 

оптических материалах – плавленом кварце (SiO2), фтористом кальции (CaF2), 

фтористом барии (BaF2), фтористом магнии (MgF2) и фтористом литии (LiF) – 

измерялись ранее в ряде работ для субпикосекундных импульсов [136-138] и для 

импульсов длительностью 8 пс [139]. Ограничения, накладываемые нелинейным 
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поглощением в окнах на предельные мощности KrF-усилителей, обсуждались в 

обзоре [118]. Так как удвоенная энергия кванта KrF-излучения (10 эВ) превышает 

ширину запрещенной зоны в SiO2 (DE=7.8 эВ) и BaF2 (DE=9.1 эВ), то в этих 

материалах наблюдается сильное двухфотонное поглощение с коэффициентами 

β=(4.8÷8)×10
–11

 и 1.1×10
–10

 см/Вт соответственно, неприемлемое для окон KrF-

усилителей УКИ. В LiF (DE=11.6 эВ) и MgF2 (DE=11.8 эВ) наблюдается только 

трехфотонное поглощение с коэффициентами g=1.6×10
–23

 и 1.1×10
–23

 см
3
/Вт

2
 

соответственно [137]. Однако в этих материалах под действием мощных УФ УКИ 

или тормозного рентгеновского излучения, сопровождающего электронно-пучковую 

накачку KrF-усилителей, накапливаются долгоживущие центры окраски [138]. 

Максимумы полос поглощения для центров окраски в LiF и MgF2 лежат вблизи 

длины волны лазерного излучения 248 нм, что делает эти материалы также 

непригодными для окон усилителей. В CaF2 ширина запрещенной зоны DE=10 эВ 

совпадает с удвоенной энергией кванта лазерного излучения. В связи с этим 

имеются существенные расхождения в интерпретации механизма поглощения – 

двухфотонное [136, 138] или трехфотонное [137, 139], а также большой разброс в 

измеренных значениях коэффициента трехфотонного поглощения γ: для импульсов 

длительностью 8 пс получен γ = 2×10
-21

 см
3
/Вт

2
 [139], а для субпикосекундных УКИ 

− γ = 3.8×10
-23

 см
3
/Вт

2
 [137]. При этом в работе [139] отмечалось, что, помимо 

трехфотонного поглощения, к потерям в CaF2 приводит нелинейное рассеяние 

излучения (33% при интенсивности падающего излучения 120 ГВт/см
2
) и 

образование центров окраски. 

Потери в оптике усугубляются самофокусировкой излучения, которая 

приводит к неустойчивости волнового фронта и распаду пучка на множество 

филаментов с очень высокими локальными значениями интенсивности и плотности 

энергии (см. Главу 4). Критическая мощность самофокусировки излучения, 

пропорциональна квадрату длины волны излучения и обратно пропорциональна 

нелинейному показателю преломления 
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𝑃𝑐𝑟 =
3.77𝜆2

8𝜋𝑛0𝑛2
      (1.13) 

– для излучение KrF лазера в воздухе (λУФ=248 нм, n2,УФ=(8÷10)∙10
-19

 см
2
∙Вт

-1
) в 30 

раз ниже, чем для ИК излучения (λИК=800 нм, n2,ИК=(2.8÷3.0)∙10
-19

 см
2
∙Вт

-1
). 

В случае твердотельных ИК лазерных систем УКИ проблема самофокусировки 

и нелинейных потерь в твердотельной среде эффективно решается за счет усиления 

и последующего сжатия чирпированных по частоте и растянутых во времени 

импульсов [31]. Для широкоапертурных KrF усилителей эта технология становится 

малоприменимой. Во первых практически отсутствуют дифракционные решетки для 

УФ области спектра, необходимые для временного сжатия усиленных импульсов, 

основным ограничением здесь является низкая лучевая стойкость оптики и 

напылений, а также большая апертура усилителей, которая потребует использования 

огромных дифракционных решёток (Sреш~2S или ~650 см
2
 для KrF усилителя 

ГАРПУН), чрезвычайно сложных и дорогих в производстве.  

 Резюмируя, во второй части диссертационной работы целью является 

исследование влияния самофокусировки лазерного излучения на нелинейные потери 

в проходной оптике и лазерной активной среде в многокаскадной гибридной 

Ti
3+

:Al2O3/KrF лазерной системе «ГАРПУН-МТВ», а также возможности снижения 

нелинейных потерь, связанных с самофокусировкой излучения. 
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Глава 2. Инструментарий и методика экспериментов.  

 Настоящая глава посвящена описанию основных частей многокаскадной 

гибридной Ti
3+

:Al2O3/KrF лазерной системы «ГАРПУН-МТВ» [118]. Она состоит из 

двух каскадов KrF-усилителей с электронно-пучковой накачкой – оконечного 

широкоапертурного усилителя ГАРПУН и предусилителя «Бердыш», 

вспомогательного электроразрядного KrF-лазера TMSC-150 (Lambda Physik EMG), 

используемого для синхронизации накачки усилителей, а также Ti
3+

:Al2O3 

стартового комплекса «Старт-248М» производства ООО «Авеста-Проект». 

Стартовый комплекс генерирует ИК УКИ на длине волны 744 нм, энергия которых 

после утроения частоты излучения в полосу усиления KrF (B→X) составляет до 0.2 

мДж при длительности импульсов ~90 фс. Стартовый комплекс работает с частотой 

10 Гц. В режиме усиления вырезался одиночный УКИ, который усиливался в 

нескольких проходах через широкоапертурные KrF-усилители. Синхронизация всей 

установки осуществлялась от тактового генератора стартового комплекса. Через 

цифровые генераторы задержек он запускал импульсное высоковольтное питание 

формирующих линий KrF-усилителей и вспомогательный электроразрядный KrF-

лазер, который, в свою очередь, с точностью ±5 нс поджигал разрядники 

формирующих линий, нагруженных на вакуумные диоды, использовавшиеся для 

генерации электронных пучков накачки. 

2.1 KrF усилители с электронно-пучковой накачкой. 

Конструкция усилителя ГАРПУН [118] представлена на (Рис. 2.1). 

Предусилитель Бердыш устроен аналогично. Газовая активная среда, 

представлявшая из себя смесь Ar/Kr/F2 = (89.65/10/0.35)% при абсолютном давлении 

1.4 атм, накачивалась пучком быстрых электронов (обозначены на Рис. 2.1 зелёными 

стрелками), вводимых в лазерную камеру через боковые окна с разделительной Ti 

фольгой толщиной 25 мкм. Накачка усилителя ГАРПУН с объемом активной среды 
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16х18х100 см
3
 производилась двумя встречными пучками электронов с энергией 400 

кэВ, плотностью 60 кА (50 А/см
2
) и длительностью 100 нс, управляемых магнитным 

полем 0.08 Т, удельная мощность накачки усилителя ГАРПУН составляет W=0.7÷0.8 

МВт/см
3
. Накачка предусилителя Бердыш с объемом активной среды 8х8х100 см

3
 

осуществлялась одним электронным пучком (с одной стороны) с энергией 350 кэВ, 

50 кА (50 А/см
2
), длительностью 100 нс и удельной мощностью W= 0.6÷0.7 МВт/см

3
. 

Питание электронных пушек осуществлялось генераторами импульсного 

напряжения (ГИН) Аркадьева-Маркса, подключенными через водонаполненную 

двойную формирующую линию (ДФЛ).  

          

Рис. 2.1 Конструкция KrF усилителя ГАРПУН с электронно-пучковой накачкой. 1- 

камера активной среды, 2- световое окно из CaF2, 3- окно для ввода электронного 

пучка из Ti фольги, 4- опорная решётка фольги, 5- камера вакуумного диода, 6- 

изолятор, 7- катод, 8- анодная сетка, 9- катушка магнитного поля, 10- 

высоковольтный ввод. 
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2.2 Титан-сапфировая лазерная система 

Для генерации УФ УКИ использовался Ti
3+

:Al2O3 лазерный комплекс с 

утроением частоты «Старт-248М», работающий в режиме усиления чирпированных 

импульсов, основные узлы которого изображены на Рис. 2.2. Он состоит из 

задающего генератора, оптического стретчера, регенеративного и многопроходного 

усилителей, оптического компрессора и генератора третьей гармоники. 

 

 

Рис. 2.2 Блок схема титан-сапфировой лазерной системы «СТАРТ-248М» 

 

Задающий генератор представляет из себя кристалл Ti
3+

:Al2O3, расположенный 

в Z-образном резонаторе с линзой Керра, накачиваемый непрерывным Nd:YAG-

лазером с удвоением частоты Laser Quantum «Finess-532». Задающий генератор 

формирует непрерывный цуг импульсов на длине волны 744 нм с шириной спектра 

~20 нм (τp~40 фс) и частотой повторений 80МГц. Из цуга с помощью 

электрооптической ячейки с частотой 10 Гц вырезались импульсы, которые после 

чирпирования усиливались в двух каскадах Ti
3+

:Al2O3 усилителей, накачиваемых 

импульсным Nd:YAG лазером Lotis TII LS-2134D, генерировавшим 15 нс импульсы 

с энергией 100 мДж и частотой повторения 10 Гц на длине волны 532 нм. После 

усиления и сжатия импульсов в компрессоре на выходе получались импульсы 

длительностью ~100 фс, энергией 5 мДж и частотой повторения 10 Гц. Эти 

импульсы нелинейно преобразовывались в третью гармонику (ТГ) в двух кристаллах 

BBO (генераторах второй гармоники и суммарной частоты) в результате чего 
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получались УФ УКИ с энергией 0.1-0.3 мДж и частотой повторения 10 Гц на длине 

волны 248 нм, которая подстраивалась в максимум полосы усиления KrF усилителей 

(B →X). 

2.3 Лазерный источник узкополосного KrF излучения 

Оптическая схема KrF-лазера TMSC-150 EMG производства Lambda-Physik 

показана на Рис. 2.3. Лазер состоит из двух электроразрядных камер с общим 

коммутирующим тиратроном. Одна из лазерных камер использовалась в качестве 

генератора со спектрально-селективным «плоским» резонатором, в котором роль 

одного из зеркал выполняла дифракционная решётка в автоколлимационном 

режиме. Для увеличения дисперсии, и, как следствие, спектрального разрешения, 

использовался расширитель пучка из трёх кварцевых призм, что обеспечивало узкую 

линию генерации Δλ~ 10
-3

 нм, много меньше полосы усиления на B→X переходе 

KrF. Диафрагмы 1 и 2 служили для селекции основной поперечной моды резонатора.  

  

Рис. 2.3 Оптическая схема KrF лазера, работающего в режиме захвата излучения. 1,2 

–диафрагмы, 3 – призмы, 4 – дифракционная решётка, М5- плоское полупрозрачное 

зеркало, М6, М7 - поворотные зеркала, М8- глухое сферическое зеркало с 

отверстием, М9- мениск 

Узкополосное излучение генератора через отверстие в сферическом зеркале 

инжектировалось в конфокальный неустойчивый резонатор с большим 
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коэффициентом увеличения, установленный на второй разрядной камере. За счет 

инжекции затравочного узкополосного излучения ~95% выходной энергии лазерных 

импульсов (200 мДж, 25 нс) содержалось в узкой спектральной линии, 

перестраиваемой путём поворота дифракционной решётки в диапазоне 

λ=248.0÷248.8 нм. 

 2.4 Схема усиления УФ УКИ 

В экспериментах использовались различные многопроходные схемы усиления 

УКИ в KrF усилителях. Базовая конфигурация [140], показанная на Рис. 2.4, 

представляла собой два прохода в предусилителе «Бердыш» и последующие два 

прохода в оконечном усилителе ГАРПУН (схема 2+2).  

 

Рис. 2.4 Схема усиления УФ УКИ в двух каскадах KrF усилителей с электронно-

пучковой накачкой. 

В ряде экспериментов, где это указано в тексте, использовались схемы с четырьмя 

проходами через предусилитель Бердыш и двумя или одним проходом через 

усилитель ГАРПУН схема (4+2) и схема (4+1). Для уменьшения взаимовлияния 

усиленного спонтанного излучения (УСИ), возникавшего в каждом из усилителей, 

между усилительными каскадами находился вакуумный пространственный фильтр 
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длиной 6 м. В схемах (4+1) и (4+2) между вторым и третьим проходом через 

предусилитель Бердыш также устанавливался дополнительный вакуумный 

пространственный фильтр (подробнее см. Главу 4.1). Окна усилителей и 

пространственного фильтра, а также линзы дополнительного пространственного 

фильтра были изготовлены из высокочистого фтористого кальция марки ФКУ. 

Непросветленные окна располагались под небольшим углом к оптической оси, 

чтобы предотвратить паразитную генерацию. Все остальные элементы оптического 

тракта представляли собой высокоотражающие зеркала с диэлектрическим 

покрытием, нанесенным на подложки из кварца КУ-1. С их помощью лазерный 

пучок транспортировался вдоль тракта усиления, и его сечение согласовывалось с 

апертурами усилителей и пространственных фильтров. Юстировка всей оптической 

схемы и диагностического оборудования производилась с помощью непрерывного 

10-Гц цуга УФ УКИ от стартового комплекса.  

2.5 Диагностика проводимости плазмы 

В исследованиях фотоионизационной плазмы в воздухе и составных газах, 

описанных в Главе.3, использовалась методика измерения проводимости плазмы в 

продольной геометрии, когда постоянное электрическое поле прикладывалось вдоль 

плазменного канала, образованного при фокусировке лазерного излучения между 

двумя медными трубчатыми (для устранения фотоэмиссии) электродами (Рис. 2.6). 

Параллельно разрядному промежутку подключалась ёмкость Сзар=4.7 мкФ 

заряжавшаяся от источника постоянного напряжения Uзар. Возникавший в цепи ток 

регистрировался осциллографом. Величина зарядной ёмкости подбиралась таким 

образом, чтобы суммарный заряд Qзар=Uзар(Сзар+Сэл)≈UзарСзар (т.к. Сзар>>Сэл) 

накопленный на обкладках конденсатора Сзар и межэлектродной емкости Сэл 

существенно превышал заряд, протекающий в контуре при возникновении плазмы 

Qпл. Для типичного напряжения, использовавшегося в работе Uзар= 3 кВ, Qзар= 

1.4×10
-3

 Кл, при этом протекающий в контуре заряд можно найти из 
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экспериментальных осциллограмм (см. например Рис. 2.7 или раздел 3.1.1) как 

Qпл≈
1

𝑅осц
∫ 𝑢вх(𝑡)𝑑𝑡
∞

0
, где uв(t) осциллограмма фототока. Для наибольших лазерных 

интенсивностей (т.е. максимального интеграла от фототока) Qпл ≤ 10
-8

 Кл. Таким 

образом, накопленный заряд на обкладках конденсатора Сзар более чем на 5 порядков 

превышал максимально возможный полный заряд, протекающий в цепи, и 

компенсировал падение напряжения Uзар, связанное с протеканием фототока. 

 

Рис. 2.6 Схематичный вид фотоэлектрического датчика 

На рис 2.7а представлена типичная осциллограмма фототока на высокоимпедансном 

(Rосц=1 МОм) входе осциллографа. Она имеет два компонента: первоначальный 

резкий скачок u и медленный сигнал, постепенно нарастающий и снижающийся за 

времена порядка нескольких сотен микросекунд. Подобное поведение тока описано 

в литературе, для импульсных ионизационных камер [141], а также для датчиков 

тока в фотоионизационной плазме с продольной геометрией [142, 143]. Его можно 

объяснить, если учесть разную дрейфовую скоростью электронов νэл~10
6
 см/с и 

ионов νион~10
4
 см/с: начальное Δu на рис 2.7а является интегрированным по времени 

током электронов, который возникает синхронно с лазерным импульсом (не 

разрешен на осциллограмме), а последующий медленный компонент является 

ионной составляющей тока. 
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Рис. 2.7 Типичные осциллограммы фототока (а) Rosc= 1 MOм для 25 нс импульса KrF 

лазера с I0=10
9
 Вт/см

2
, (б) Rosc= 50 Oм, создаваемые (1)- УФ УКИ c I0=3×10

11
 Вт/см

2 

(2) 25-нс лазерного импульса c I0=2×10
10

 Вт/см
2
 

Ток достигает максимального значения за 40 мкс, что приблизительно 

соответствует времени интегрирования на высокоимпедансном входе осциллографа, 

а затем медленно спадает вследствие взаимной рекомбинации положительных и 

отрицательных ионов. При переходе на низкоимпедансную нагрузку Rосц=50 Ом, 

временное разрешение становится достаточным (~1 нс), чтобы разрешить во 

времени электронную компоненту тока (Рис. 2.7 (б)). Более подробно вид и форма 

осциллограмм электронного тока обсуждаются в разделе 3.1.1. 

Отметим, что в подобных датчиках возможно ограничение электронного тока 

из-за поляризации плазмы. При протекании тока на концах плазменного канала 

образуются заряженные слои свободных электронов и ионов, поле между которыми 

может компенсировать приложенное внешнее поле. Чтобы оценить влияние 

поляризации на работу датчика, рассмотрим упрощенный случай цилиндрического 

плазменного канала длины Z созданного мгновенно без контакта между двумя 

плоскими электродами в приложенном постоянном электрическом поле E (Рис. 2.8а). 

Заряд, образующийся на концах плазменного канала можно оценить как Q=e×Vсм×Ne, 

где e- заряд электрона, Vсм – объем заряженного слоя, Ne- концентрация электронов в 
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нем. Полагая, что на временах жизни электронов (~10÷100 нс) ионы покоятся 

(скорость дрейфа ионов на 3 порядка ниже, чем электронов), будем считать, что 

объем Vсм одинаков для свободных электронов и ионов и определяется только 

смещением электронов.  

 

Рис. 2.8 (а) Иллюстрация смещения электронов в плазменном канале находящемся 

во внешнем поле; (б) Рассчитанные значения напряженности поля в момент времени 

𝑡′=1 нс между слоями плазмы с различной начальной концентрацией электронов 𝑁𝑒
0, 

пунктирной линией отмечена средняя по промежутку напряженность внешнего 

приложенного поля Е=4 кВ/см 

Первоначально, на временах меньше характерных времен столкновений 

электронов с нейтральными молекулами t<1/νтр, электроны набирают скорость 𝑣(𝑡) в 

электромагнитном поле с ускорением 𝑎 =
𝑒𝐸

𝑚𝑒
, затем в результате соударений с 

молекулами устанавливается средняя дрейфовая скорость vдр, определяемая 

приложенным полем E. Для простоты будем считать, что средняя скорость 

электронов линейно растёт до момента достижения дрейфовой скорости 𝑡 = 𝑣др 𝑎⁄ . 

Тогда величину смещения электронов за время 𝑡′ можно оценить как 𝐿см =

∫ 𝑣(𝑡)𝑑𝑡
𝑡′

0
, где 𝑣(𝑡) = {

𝑎𝑡 при 𝑡 < 𝑣др 𝑎⁄

𝑣др при 𝑡 ≥ 𝑣др 𝑎⁄
. Из смещения электронов, можно 

определить объем заряженной области Vсм и суммарный заряд Q на краях 
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плазменного канала. Для случая гауссова поперечного профиля распределения 

плазмы с радиусом перетяжки по полувысоте 𝑅1 2⁄ , 

𝑉см(𝑡′) =
𝜋𝑅1 2⁄

2

2
∫ 𝑣(𝑡)𝑑𝑡
𝑡′

0
      (2.1) 

𝑄(𝑡′) = 𝑒𝑁𝑒(𝑡
′)
𝜋𝑅1 2⁄

2

2
∫ 𝑣(𝑡)𝑑𝑡
𝑡′

0
     (2.2) 

Гибель электронов за время разлета 𝑁𝑒(𝑡
′) оценивалась c использованием численной 

модели, описанной в работе [85]. 

Для реального плазменного канала, создаваемого лазерным излучением, 

величины 𝐿см и 𝑅1 2⁄  много меньше длины плазменного канала Z= 0.7 см (для 

напряженности поля E=4 кВ/см 𝑣др(𝐸) = 3 × 10
6 см/с, смещение за время жизни 

электронов ~10 нс составляет 𝐿см = 2.4 × 10
−2 см, а типичный размер плазменного 

канала составляет 𝑅1 2⁄ ≈ 25 ÷ 50 мкм). Исходя из этого, можно рассматривать 

заряды слоев электронов и ионов Q(T) как точечные, а кулоновское поле между 

ними как  

 𝐸(𝑟, 𝑡′) =
1

4𝜋𝜀0
[
𝑄(𝑡′)

𝑟2
+

𝑄(𝑡′)

(𝑍−𝑟)2
]     (2.3) 

где r=0 соответствует центру слоя электронов. Рассчитанные значения 

электрического поля 𝐸(𝑟) в момент времени 𝑡′= 1 нс (соответствует временному 

разрешению схемы) для плазменного канала длиной Z=0.7 см с гауссовым 

распределением электронов 𝑅1 2⁄ ≈ 25 мкм, находящегося во внешнем поле E= 4 

кВ/см в зависимости от пиковой начальной плотности электронов приведены на Рис. 

2.8б. Как видно, в низкоплотной плазме 𝑁𝑒
0<10

15
 cм

-3
 поле, создаваемое свободными 

зарядами, почти во всём межэлектродном промежутке меньше приложенного 

внешнего поля и не оказывает существенного влияния на дрейф электронов. При 

больших плотностях электронов поле между слоями начинает существенно 
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ослаблять внешнее поле, что может приводить к ограничению измеряемого 

электронного тока. Подобные эффекты, предположительно, наблюдались в 

эксперименте (см. Рис. 3.5-3.6 и подпись к ним). Отметим, что для больших времен 

разлета 𝑡′ накопление заряда и рост поля ограничивается гибелью электронов. 

 Таким образом, при начальных концентрациях электронов 𝑁𝑒
0<10

15
 cм

-3
, 

плазменный канал, создаваемый лазерным излучением, можно рассматривать как 

переменное омическое сопротивление R(t), которое связано с внешней цепью через 

цилиндрические конденсаторы С1 образуемые электродами и плазменным каналом. 

Их емкость можно оценить как С1 =
2𝜋𝜀0𝐿1

ln(𝑟эл 𝑅1 2⁄ )⁄
≈ 0.08 пФ, где L1= 1 мм - оценочная 

длина ёмкости, rэл=1 мм внутренний радиус электрода. Для типичных сигналов 

фототока длительностью 𝜏 ≈5 нс, сопротивление ёмкости сигналу соответствующей 

частоты равно 𝑅1 =
1

ωС1
≈

𝜏

𝜋С1
≈ 80 кОм. Для сравнения сопротивление плазменного 

канала с концентрацией электронов 𝑁𝑒
0=10

14
 cм

-3
 составляет 𝑅(𝑡 = 0) =

𝐿

𝑒𝑁𝑒
0𝜇𝑒𝑆

≈

3 МОм. Поскольку 𝑅(𝑡) ≫ 𝑅1 наличием ёмкостной связи можно пренебречь. В этом 

случае решив систему уравнений Кирхгофа для цепи на Рис. 2.6., можно установить 

связь между сопротивлением R(t) и напряжением на входе осциллографа uвх(t) как: 

1

𝑅(𝑡)
=
𝑑𝑢вх(𝑡)

𝑑𝑡

𝐶вх

𝑈зар
+ 𝑢вх(𝑡)

1

𝑅осц𝑈зар
    (2.4) 

где Свх - входная емкость, которая состоит из емкости входа осциллографа Cосц=13 

пФ и подводящих проводов Cпр ≈30 пФ. В описанных в Главе 3 экспериментах для 

обеспечения максимального временного разрешения (минимального RосцCвх) 

использовалось входное сопротивление Rосц=50 Ом, согласованное с волновым 

сопротивлением подводящего кабеля. При этом вклад первого члена в правой части 

соотношения (2.1) становился пренебрежимо малым и сигнал на осциллографе был 

пропорционален проводимости плазменного канала (1/R(t)) и напряжению 

(напряженности электрического поля) на промежутке. 
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𝑢вх(𝑡) =
𝑅осц𝑈зар

𝑅(𝑡)
       (2.5) 

Это проверялось в эксперименте для фотоионизационной плазмы создаваемой KrF 

лазером. Импульсы длительностью 25 нс и с энергией ε = 150 мДж с помощью линзы 

f=1 м (NA≈ 0.01) фокусировались в датчик, амплитуда сигнала которого 𝑢мах 

измерялась при различных значениях зарядного напряжения 𝑈зар (Рис. 2.9а). Как 

видно, зависимость 𝑢мах(𝑈зар) линейна. Небольшое отклонение от линейной 

зависимости наблюдается при больших полях E>6 кВ/см, что, вероятно, связано с 

началом размножения электронов в поле за счет столкновительной ионизации. 

 

Рис. 2.9 Зависимость амплитуды сигнала на входе осциллографа от напряженности 

поля в межэлектродном промежутке в воздухе при Т=294 K (а) для 25 нс импульсов 

KrF лазера с пиковой интенсивностью 8×10
10

Вт/см
2
 с линейной аппроксимацией 

(пунктир) (б) для 130 фс импульсов Ti
3+

:Al2O3 лазера с λ=744 нм с пиковой 

интенсивностью 3.5×10
13

 Вт/см
2
 

 Аналогичный эксперимент был сделан для хорошо описанного в литературе 

случая филаментации 130 фс ИК импульсов Ti
3+

:Al2O3 лазера с λ=744 нм. Лазерные 

импульсы с энергией ε = 0.7 мДж (P≈2Pcr) с помощью линзы с f=50 см (NA≈ 0.016) 

фокусировались в датчик, сигнал с которого измерялся при различных значениях 
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зарядного напряжения 𝑈зар (Рис. 2.9б). Наличие филамента, в котором плотность 

плазмы стабилизируется за счет баланса самофокусировки и дефокусировки на 

фотоионизационной плазме позволяло поддерживать фиксированную концентрацию 

электронов в плазменном канале в течение всего эксперимента. В случае отсутствия 

филаментации, ввиду большой степени нелинейности МФИ K=8 даже небольшие 

изменения энергии лазерного импульса приводили бы к многократному изменению 

плотности электронов. Как видно, для фиксированной начальной концентрации 

электронов зависимость амплитуды сигнала от напряженности поля близка к 

линейной. Небольшое отклонение от линейной зависимости наблюдается при малых 

полях (<2 кВ/см), что связано с нелинейной зависимостью дрейфовой скорости 

электронов в воздухе от напряженности электрического поля в этом диапазоне (см. 

например [12, 144]). В случае эксперимента с 25 нс импульсами KrF лазера (Рис. 

2.9а) аналогичного отклонения от линейной зависимости при малых полях (<2 

кВ/см) не наблюдается. По всей видимости, это связано с тем, что измеряемый в 

эксперименте максимум тока достигается во время действия лазерного импульса (см. 

раздел 3.1.1), при этом температура и подвижность электронов задаётся не только 

приложенным зарядным напряжением Uзар, а также их нагревом в поле световой 

волны. 

 Таким образом, для датчика фототока амплитуды измеряемых сигналов uвх 

(вид и форма сигналов подробно обсуждаются в Главе 3) линейно зависели от 

приложенного поля (Рис. 2.9), т.е. выполнялся закон Ома. Он также выполнялся при 

вариации длины межэлектродного промежутка L при фиксированном зарядном 

напряжении [145]: амплитуда сигнала фототока была обратно пропорциональна 

длине межэлектродного промежутка. На основании этого, плазменный канал, 

создаваемый лазерным излучением, рассматривался как омический проводник, а из 

измеренного сопротивления канала R(t) находилась удельная проводимость плазмы 

и соответствующая ей концентрация электронов (подробнее см. Главу 3.1)  
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Отметим, что если для данных на Рис 2.9б задаться известными параметрами 

плазменного канала, соответствующими хорошо изученному случаю жесткой 

фокусировки ИК филамента в воздухе [7, 146], то можно решить обратную задачу: 

рассчитать подвижность носителей тока для кривой на Рис. 2.9б. Используя связь 

между удельной проводимостью (𝜎 =
𝐿

𝑅(𝑡)𝑠
, где L- длина канала, 

s= ∫ 𝑒
−
𝐾𝑟2

2𝑟1/𝑒
2

𝑟𝑑𝑟 =
∞

0
𝜋𝑟1/𝑒

2 /𝐾- оценка площади плазменного канала для лазерного 

пучка радиуса 𝑟1/𝑒 и степени многофотонности ионизации K) и концентрацией 

электронов (𝑁𝑒 =
𝜎

𝜇𝑒𝑒
, где e и μe- заряд и подвижность электронов) можно из (2.5) 

получить формулу, для подвижности носителей тока в промежутке для заданного 

поля Uзар 

𝜇 = 𝑢вх(𝑡)
𝐿

𝑒𝑅осц𝑈зар𝑠𝑁𝑒
     (2.6) 

Подставив значения напряженности поля E=Uзар/L=7 кВ/см, 𝑢вх
𝑚𝑎𝑥=1.25 В из рис. 

2.9б, и параметры плазменного канала из [146] 𝑟1/𝑒 = 30 мкм, 𝑁𝑒
𝑚𝑎𝑥 = 1016см−3, 

K=8 можно оценить подвижность носителей тока как 𝜇 =
𝑢вх𝐿𝐾

𝑒𝑁е𝑅осц𝑈зар𝜋𝑟1/𝑒
2 ≈ 630 

см2

В с
. 

Данное значение по порядку величины хорошо соответствует значению 

подвижности электронов в воздухе для данной напряженности поля 𝜇 = 770
см2

В с
 из 

[12].  

Значение зарядного напряжения Uзар подбиралось таким образом, чтобы 

обеспечить максимальные значения сигнала фототока, но чтобы при этом не 

происходило лавинного размножения электронов и электрического пробоя 

промежутка. Типичные значения напряжения составляли Uзар=3 кВ для воздуха, 

азота и кислорода и Uзар=0.1 кВ для благородных газов, а соответствующие 

напряженности поля E=Uзар/L≈4.2 кВ/см и 0.14 кВ/см. Низкие значение 
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напряженности электрического поля в благородных газах, по сравнению с 

молекулярными, связаны с тем, что в благородных газах, ввиду отсутствия 

низколежащих энергетических уровней с колебательной и вращательной структурой, 

и, как следствие, неупругих электрон-молекулярных соударений, происходит 

эффективный нагрев электронов приложенным полем. В связи с этим пробойные 

напряженности поля в создаваемой лазерным импульсом плазме благородных газов 

составляли несколько сотен В/см. 

 2.6 Регистрирующая аппаратура и методики измерений 

Для контроля усиливаемых УКИ и УСИ использовались коаксиальные 

вакуумные фотодиоды ФЭК 29 КПУ с временным разрешением ~1 нс и кремниевые 

фотодиоды Thorlabs DET-210 и DET-10A/M c разрешением ~0.5 нс, сигналы с 

которых регистрировались на четырехканальном цифровом осциллографе Tektronix 

TDS-3054 с частотой дискретизации 5 ГГц, либо TDS-2024 с дискретизацией 2ГГц.  

Энергетические характеристики лазерного излучения измерялись с помощью 

калориметра Ophir Nova II PE50-SH-V2 либо калиброванных калориметров ВЧД-2 и 

КДМ производства ОКБ ФИАН. 

Ослабление энергии излучения Ti
3+

:Al2O3 стартового комплекса и электроразрядного 

KrF лазера производилось с помощью ступенчатого дифракционного аттенюатора 

DVA-22-250 производства ИАиЭ СО РАН, позволявшего менять энергию излучения 

на длине волны 248 нм в диапазоне 1÷90% от начальной. 

Для регистрации поперечного профиля излучения использовались ПЗС камеры 

Видеоскан-285-UV и Ophir SP620U 

Спектральные характеристики излучения измерялись с помощью спектрометра 

Avesta ASP-150, со спектральным разрешением в УФ диапазоне 0.2 нм 
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В экспериментах при пониженном давлении газа использовался датчик давления 

MicroPirani-925 c измерительным модулем MKS PDR900-1. 

Для измерения длительностей УКИ использовался сделанный автором диссертации 

одноимпульсный автокоррелятор на встречных пучках на основе XeF газовой 

ячейки, содержащей He/Xe/F2 = (74/25/1)% при абсолютном давлении 4 атм принцип 

действия которого описан в [147].  
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Глава 3. Измерение констант скорости ионизации и распада в 

фотоионизационной воздушной плазме, создаваемой лазерным излучением на 

длине волны 248 нм.  

 

 

Настоящая глава посвящена детальному исследованию механизмов 

фотоионизации воздуха УФ импульсным лазерным излучением на длине волны 

λ=248 нм и последующей эволюции такой плазмы. Обзор имеющейся литературы в 

Главе 1 показал, что имеющиеся данные о механизмах многофотонной ионизации 

атмосферного воздуха и входящих в его состав газов весьма противоречивы, а 

измеренные сечения фотоионизации отличаются друг от друга на много порядков. 

Характерные времена жизни воздушной плазмы часто измерены без учета влияния 

водяных паров и также отличаются в несколько раз. Цель диссертационной работы 

состояла в выявлении основных механизмов фотоионизации атмосферного воздуха и 

входящих в его состав газов импульсами различной длительности, интенсивности и 

ширины спектра. Полученные новые экспериментальные данные показали 

ошибочность общепринятых представлений о доминирующей роли кислорода в 

ионизации воздуха, уточнили механизмы и величины сечений многофотонной 

ионизации, а также состава и скоростей релаксации воздушной плазмы.  

3.1. Исследование механизмов фотоионизации воздуха и его компонентов. 

3.1.1 Характерные осциллограммы фотоионизационного тока, 

квазистационарный и неквазистационарный случаи 

С целью проведения исследований в как можно более широком диапазоне 

интенсивностей и для разных длительностей импульса, в экспериментах были 

задействованы два различных лазера, а именно, электроразрядный KrF лазер и 

титан-сапфировый лазер с утроением частоты. Первый генерировавал узкополосное 

(Δλ~10
-3

 нм) импульсное излучение перестраиваемое в диапазоне λ=248.0÷248.8 нм с 
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энергией Е= 200 мДж и длительностью τp=25 нс по полувысоте, второй 

широкополосные (Δλ~1 нм) УКИ на центральной длине волны 248.5 нм, с энергией 

Е=150 мкДж и длительностью импульсов τp=90 фс.  

 Лазерные импульсы с помощью линзы с f= 1м, что для размера пучка обоих 

лазеров соответствовало числовой апертуре NA≈ 0.02, фокусировались в 

межэлектродный промежуток схемы измерения проводимости, описанной в Главе 

2.5, размещенной в наполненной воздухом или одним из атмосферных газов 

вакуумной камере. При этом в лазерной перетяжке за счет многофотонной 

ионизации образовывался плазменный канал, продольный размер (Рэлеевская длина) 

которого ~5÷6 см превышал межэлектродное расстояние L= 0.85мм. Ток, 

протекающий через плазму в приложенном электростатическом поле 4.2 кВ/см, 

измерялся с помощью осциллографа TDS3054C. Характерные осциллограммы, 

полученные в эксперименте, приведены на Рис. 3.1.  

 

Рис. 3.1 Типичные осциллограммы (а) для 25-нс лазерного импульса (1)-временная 

форма лазерного импульса и нормированный фототок в атмосферном воздухе для 

пиковых лазерных интенсивностей I0: (2) 10
9
 и (3) 2×10

10
 Вт/см

2
; (б) Нормированный 

фототок для УФ УКИ I0: (1) 3×10
11

 и (2) 7×10
10

 Вт/см
2
. 
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Чтобы объяснить поведение тока следует обратиться к упрощенному 

кинетическому уравнению для электронной плотности (1.1).  

𝑑𝑁𝑒
𝑑𝑡

= 𝑁0∑ 𝛼𝑗𝜎𝑗
(𝐾)
𝐼𝐾

𝑗

⏞          
МФИ и REMPI

− 𝑁𝑒𝑁𝑂2(𝑘1𝑁𝑂2 + 𝑘2𝑁𝐻2𝑂 + 𝑘3𝑁𝑁2)
⏞                      

трехчастичное прилипание электронов к кислороду

− 𝑁𝑒𝑘4𝑁𝑂2⏟    
двухчаст.прилип.

− 𝑘5𝑁𝑒𝑁𝑀+⏟      
дисс.рекомб.

− 𝑁𝑒
𝐷𝑎
Λ2⏟  

диффузия

+
𝐼

ℎ𝜈
𝜎𝑂2−
𝑝𝑑
𝑁𝑂2−⏟      

фотоотрыв

 

Поскольку мы полагаем прилипание полностью подавленным во время действия 

лазерного импульса в связи с явлением фотоотрыва, а измерительная схема не 

чувствительна к диффузии электронов (см. Главу 1.2.1), во время действия лазерного 

импульса фототок, пропорциональный концентрации электронов, определяется 

исключительно конкуренцией наработки электронов в процессах МФИ и REMPI и 

их гибели в результате диссоциативной рекомбинации. 

𝑑𝑁𝑒

𝑑𝑡
= 𝑁0∑ 𝛼𝑗𝜎𝑗

(𝐾)
𝐼𝐾𝑗 − 𝑘5𝑁𝑒𝑁𝑀+     (3.1) 

Для длинных 25 нс импульсов (Рис 3.1а), в случае, когда характерные времена 

гибели электронов много больше длительности импульса (при низких лазерных 

интенсивностях, и низких концентрациях электронов 𝑁0∑ 𝛼𝑗𝜎𝑗
(𝐾)
𝐼𝐾𝑗 ≫ 𝑘5𝑁𝑒𝑁𝑀+) 

схема регистрирует накопление электронов за время действия лазерного импульса 

𝑁𝑒(𝑡) = 𝑁0∑ ∫ 𝛼𝑗𝜎𝑗
(𝐾)
𝐼𝐾(𝑡′)𝑑𝑡

𝑡

0
′𝑗  (передний фронт осциллограммы (2)), а после 

окончания импульса наблюдается распад фотоионизационной плазмы. При высоких 

плотностях электронов и быстрой рекомбинации устанавливается 

квазистационарный ток, который, с учетом квазинейтральности плазмы 𝑁𝑀+ ≈ 𝑁𝑒, 

можно записать как 𝑁𝑒(𝑡)~√𝑁0∑ 𝛼𝑗𝜎𝑗
(𝐾)
𝐼𝐾𝑗 𝑘5⁄  (осциллограмма (3)). В случае УКИ, 

работающего как δ-источник свободных электронов, ток по определению 

неквазистационарный и на Рис. 3.1(б) наблюдается распад электронной компоненты 
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плазмы. В более плотной плазме при высоких лазерных интенсивностях он 

определяется диссоциативной рекомбинацией (осциллограмма 1), а в плазме с 

меньшей плотностью – трехчастичным прилипанием (осциллограмма 2). Последний 

случай подробно описан в Главе 3.2. 

 

Рис. 3.2 Измеренное нормированное распределение интенсивности f(r) в фокусе 

линзы с f=1 м для (а) 170 фс УКИ (точки) с Гауссовой аппроксимацией (пунктирная 

кривая); (б) 25 нс лазерного импульса (1) и содержание энергии в зависимости от 

радиуса (2). 

В неквазистационарном случае, когда происходит накопление электронов, 

измеряемый пиковый сигнал фототока umax является интегральной величиной и 

определяется проинтегрированной по пространству и времени интенсивностью 

лазерного излучения 𝐼0
𝐾∬2𝜋𝑟𝑓𝐾(𝑟)𝑔𝐾(𝑡)𝑑𝑟𝑑𝑡, где 𝐼0 = 𝐸 ∫2𝜋𝑟𝑓(𝑟)𝑑𝑟 ∫𝑔(𝑡)𝑑𝑡⁄  

мгновенная пиковая лазерная интенсивность по нормированным радиальному f(r) и 

временному g(t) распределению интенсивности, E- энергия лазерного импульса, K- 

степень нелинейности процесса МФИ или REMPI. Для случая УКИ, предполагая 

Гауссову пространственную и временную форму импульса, удельная проводимость 

плазмы максимальна на оптической оси в конце лазерного импульса и связана с 
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измеряемым сигналом фототока 𝑢𝑚𝑎𝑥 как 

𝜎𝑚𝑎𝑥 = 𝑢𝑚𝑎𝑥𝐿 𝑈зар𝑅осц2𝜋 ∫ 𝑟𝑒−𝐾𝑟
2 2𝑟1 𝑒⁄

2⁄ 𝑑𝑟
∞

0
⁄ . Здесь r1/e= 40 мкм взято из Гауссовой 

аппроксимации распределения интенсивности, измеренного с помощью цифрового 

профилометра OPHIR SP620U (Рис. 3.2а). Концентрация электронов связана с 

удельной проводимостью как 𝑁𝑒 = 𝜎 𝑒𝜇𝑒⁄ , где е- элементарный заряд, μe –

подвижность электронов в соответствующем газе [12]. Значения μe, использованные 

при расчетах составили 1200 см
2
В

-1
с

-1
, 680 см

2
В

-1
с

-1
 и 770 см

2
В

-1
с

-1
, для О2, N2 и 

воздуха соответственно. Начальная концентрация электронов 𝑁𝑒
0, которая 

вычислялась из экспериментальных данных ниже, является максимумом по 

пространственному распределению, который достигается в конце действия 

лазерного импульса 𝑁𝑒
0 = 𝑢𝑚𝑎𝑥𝐿𝐾 𝑈зар𝑅осц𝜋𝑟1 𝑒⁄

2⁄ 𝑒𝜇𝑒. Аналогичные вычисления 

производились для случая 25-нс импульса с учетом измеренных радиальной f(r) 

(Рис. 3.2б) и временной g(t) (Рис. 3.1а) форм импульса. 

3.1.2 Ионизация воздуха 25-нс импульсами KrF лазера 

 Используя перестраиваемое узкополосное излучение KrF лазера, была 

измерена спектральная зависимость выхода фотоионизации (электронной 

плотности) атмосферного воздуха, представленная на Рис. 3.3. Идентичная 

спектральная зависимость была получена и для других исследовавшихся газов 

высокой чистоты, а именно азота, кислорода, аргона и гелия. Отсюда логично 

предположить, что и в воздухе, и в баллонных газах фотоионизация происходит с 

участием одного и того же примесного вещества. Из сравнения с работой [59] 

выяснилось, что спектр на Рис. 3.3 принадлежит колебательно-вращательной полосе 

двухфотонных 𝐶̃1𝐵1 ← 𝑋̃
1𝐴1  переходов молекулы воды.  

Идентичность спектра для всех исследовавшихся газов и воды указывает на то, 

что вода в разных количествах присутствует в каждом из них. Далее оказалось, что 

во всех исследуемых газа наблюдается квадратичная зависимость концентрации 
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электронов от интенсивности лазерного излучения (см. например Рис. 3.4). Эти 

измерения проводились для трёх длин волн, отмеченных на Рис 3.3 буквами A, B и C, 

которые приходятся на максимум (А) и минимумы между спектральными линиями 

(В и С) уширенных из-за короткого времени жизни 𝐶̃1𝐵1  уровня (см подробнее [59]). 

Следовательно, можно сделать вывод, что первой ступенью фотоионизации является 

резонансное двухфотонное возбуждение молекулы воды, скорость которой 

пропорциональна 2й степени интенсивности лазерного импульса. 

 

 

Рис. 3.3 Нормированный спектр выхода фотоионизации атмосферного воздуха. 

Спектральные пики соответствуют колебательно-вращательной структуре 

двухфотонных 𝐶̃1𝐵1 ← 𝑋̃
1𝐴1  переходов молекулы H2O [59]. 

На следующем этапе происходит фотоионизация либо возбуждённых молекул 

воды 𝐻2𝑂
∗, либо молекулярного 𝑁2

∗(𝑂2
∗) возбужденного в столкновениях с 𝐻2𝑂

∗, 
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либо продуктов диссоциации 𝐻2𝑂
∗. Столкновительная передача энергии от 

молекулы 𝐻2𝑂
∗ молекулам азота или кислорода маловероятна, так как 

промежуточное возбужденное 𝐶̃1𝐵1  состояние является короткоживущим, с 

характерными временами предиссоциации ~0.5 пс [148], а характерное время 

межмолекулярных соударений при атмосферном давлении составляет ~нс что 

намного больше. Чтобы подтвердить это проводился дополнительный эксперимент, 

где сравнивалась эффективность ионизации O2, N2 и He с одинаковым содержанием 

водяного пара. Поскольку в He отсутствуют электронные уровни с энергией ниже 20 

эВ, передача возбуждения молекулами воды атомам гелия невозможна. Полученные 

концентрации электронов во всех трех случаях были одинаковыми. Таким образом, 

можно сделать вывод, что канал передачи энергии с двухквантово возбужденной 

молекулы воды на кислород и азот даёт незначительный вклад в ионизацию 

атмосферного воздуха, хотя ранее в экспериментах [62] наблюдалась 

люминесценция на переходе азота при передачи возбуждения от молекул воды. 

Чтобы понять, наблюдается ли фотоионизация H2O
∗ или продуктов 

диссоциации, рассмотрим кинетику процесса REMPI ионизации следуя [65]. Для 

m+n ионизации из основного состояния Х через промежуточный уровень А в 

континуум С можно записать следующую систему кинетических уравнений: 

{
 
 

 
 

𝑑𝑁𝑋

𝑑𝑡
= −𝑁𝑋𝜎𝐴←𝑋

(𝑚)
𝐼𝑚 +𝑁𝐴 (𝜎𝐴←𝑋

(𝑚)
𝐼𝑚 + 𝛾)    

𝑑𝑁𝐴

𝑑𝑡
= +𝑁𝑋𝜎𝐴←𝑋

(𝑚)
𝐼𝑚 −𝑁𝐴 (𝜎𝐴←𝑋

(𝑚)
𝐼𝑚+𝜎𝐶←𝐴

(𝑛)
𝐼𝑛 + 𝛾 + 𝛿)

𝑑𝑁𝑒

𝑑𝑡
= 𝑁𝐴𝜎𝐶←𝐴

(𝑛)
𝐼𝑛         

  (3.1) 

Здесь γ- вероятность излучательного распада промежуточного уровня A, δ- 

вероятность его предиссоциации в возбужденное, но неионизуемое состояние. В 

этом случае эффективную скорость ионизации 
𝑑𝑁𝑒

𝑑𝑡
= 𝜔 можно записать как  
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𝜔 =
𝑁𝑋𝜎𝐶←𝐴

(𝑛)
𝜎𝐴←𝑋
(𝑚)

𝐼𝑚+𝑛

𝜎𝐶←𝐴
(𝑛)

𝐼𝑛+𝛾+𝛿
    (3.2) 

Как видно из этой формулы, снижение порядка степени в зависимости ионизации от 

интенсивности при REMPI наблюдается в случае 𝜎𝐶←𝐴
(𝑛)
𝐼𝑛 ≫ 𝛾 + 𝛿, т.е. когда 

вероятность фотоионизации возбужденного состояния много больше вероятности 

предиссоциации и распада уровня. Поскольку в экспериментах наблюдалась 

квадратичная зависимость концентрации электронов от интенсивности лазерного 

излучения (см. Рис. 3.4), т.е. снижение порядка степени ионизации K с m+n=3 до 2, 

скорость однофотонной ионизации 𝐶̃1𝐵1  уровня оказывается выше скорости 

предиссоциации. Превышение скорости однофотонной ионизации 𝐶̃1𝐵1  уровня над 

скоростью его предиссоциации также обсуждается в работе [59]. Подобная высокая 

эффективность однофотонного перехода из возбужденного состояния в континуум 

является, по всей видимости, следствием однофотонного резонанса для перехода из 

возбужденного состояния воды в состояние молекулярного иона 𝐴 
2
1
 (3𝑎1

−1) ← 𝐶̃1𝐵1  

[149].  

Таким образом, можно сделать вывод, что основным механизмом ионизации 

воздуха лазерным излучением на длине волны λ=248 нм (а также прочих 

исследуемых газов) является (2+1) REMPI молекул воды. Стоит отметить, что 

паспортное содержание водяного пара в газах высокой чистоты составляет ~0.5×10
-4 

об% т.е. при наиболее часто используемом давлении 1 атм и температуре T=21 °C 

(N0= 2.5×10
19

см
-3

) абсолютная концентрация молекул воды составляет 

NH2O~1.25×10
13 

см
-3

. Тем не менее, за счет высокоэффективной резонансной 

ионизации, даже при таком низком содержании молекул воды ионизация 

исследуемых газов низкоинтенсивным излучением несравнимо мала по сравнению с 

ионизацией водяного пара. 
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Этот вывод подтвердили эксперименты, в которых газы перед напуском в 

камеру для измерения фотоионизационного тока пропускались через 

высокоэффективную азотную ловушку, представлявшую из себя длинную ~5 м, 

закрученную в спираль стальную трубку Ø 5 мм, погруженную в ёмкость с жидким 

азотом. В свою очередь, камера также откачивалась с использованием ловушки с 

жидким азотом. В результате осушки газов сигналы фототока в азоте, аргоне и гелии 

полностью исчезли, а в кислороде они сильно уменьшились, при этом выход 

ионизации перестал зависеть от длины волны в окрестности 248 нм. Поскольку 

содержание молекулы воды в воздухе является переменной величиной, зависящей от 

погодных условий и лабораторного помещения, в дальнейшем использовались 

искусственные специально приготовленные смеси. В качестве сухого воздуха 

использовались осушенные N2 и O2 в соотношении 4:1 при давлении р=1 атм. В 

качестве влажного воздуха использовался атмосферный, влажность которого 

увеличивалась до η≈100% за счет добавления в камеру предварительно 

дистиллированной и деионизованной воды. При атмосферном давлении и 

лабораторной температуре T=21°C содержание воды в нем составляло ~2.3% и 

соответствовало абсолютной концентрации молекул воды NH2O=5.8×10
17

см
-3

. 

Варьируя падающую энергию лазерного импульса с помощью ступенчатого 

аттенюатора в диапазоне 2÷200 мДж, были получены зависимости концентрации 

электронов от интенсивности лазерного излучения для сухого и влажного воздуха 

(Рис. 3.4). Измерения проводились для длины волны отмеченной буквой А на Рис. 

3.3. Напомним, что интенсивность I0, отмеченная на графике, является максимумом 

по временному и пространственному распределению импульса, а концентрация 

электронов 𝑁𝑒
0 представляет из себя пиковую концентрацию электронов (для 

неквазистационарного тока в конце действия лазерного импульса). Как видно из Рис. 

3.4, в случае влажного воздуха нарабатываемая лазерным импульсом концентрация 

электронов на 2 порядка превышает концентрацию электронов в сухом воздухе. Во 
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влажном воздухе наблюдается квадратичная зависимость концентрации электронов 

от интенсивности (K=2), что подтверждает предположение о (2+1) REMPI, тогда как 

в случае сухого воздуха ограниченное количество экспериментальных данных не 

позволяет сделать достоверного вывода о степени многофотонности, которая 

укладывается в диапазон К= 2÷3. 

 

Рис. 3.4 Зависимость концентрации электронов от пиковой интенсивности 25 нс 

лазерного импульса в сухом (кресты) и влажном (NH2O=5.8×10
17

 см
-3

, точки) воздухе 

с аппроксимацией степенными зависимостями. Аппроксимация I
3
 рассчитана из 

данных для УКИ (см. текст). 

Аппроксимирующая кривая ~I
3
 на Рис. 3.4 рассчитана исходя из данных полученных 

для УКИ (см. раздел 3.1.3) с учетом различия пространственной и временной формы 

импульса. Наблюдаемое во влажном воздухе «насыщение» сигналов при 

интенсивностях >10
10 

Вт/см
2
 (уменьшение наклона с К = 2 на К = 1) является 
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следствием перехода к режиму квазистационарного тока (см. Рис. 3.1а и подписи к 

ним), при котором 𝑁𝑒(𝑡)~√𝐼
𝐾 и, соответственно, при К = 2, измеряемая 𝑁𝑒~𝐼. 

 Было экспериментально проверено, что 1% добавка аргона к сухому воздуху, 

соответствующая его реальному содержанию в атмосфере, не дает существенного 

вклада в ионизацию в рамках погрешности измерений. В случае сухого воздуха 

основной вклад в измеряемый сигнал давала, по всей видимости, ионизация 

кислорода. Отметим, что в сухом воздухе предельные измеряемые концентрации 

электронов составили ~5×10
14

 см
-3

, но при этом в отсутствии осушки измеряемые 

сигналы в составных газах были больше, и наблюдалась спектральная зависимость 

фотоионизации, хотя концентрация молекул воды в баллонах составляет всего ~10
13 

см
-3

. Это следствие того, что на отложенное пиковое значение 𝑁𝑒
0 существенно 

влияет размер нормировочного интеграла по пространству 

(𝑁𝑒
0~𝑢𝑚𝑎𝑥 ∫ 2𝜋𝑟𝑓𝐾(𝑟)𝑑𝑟

∞

0
⁄ ), который зависит от степени нелинейности K. В 

радиальном распределении интенсивности лазерного импульса f(r), измеренном с 

помощью цифрового профилометра OPHIR SP-620U имеются широкие 

низкоинтенсивные «крылья» (Рис. 3.2), содержащие большую ~60% долю энергии 

импульса. Тогда как в сухих газах, где степень нелинейности K ≥ 3, основной вклад в 

ионизацию даёт центральный максимум в распределении интенсивности, во 

влажном воздухе или не осушенных газах низкоинтенсивные крылья, за счет более 

эффективного квадратичного по интенсивности механизма ионизации, дают 

основной вклад в измеряемый интегральный фототок 𝑢𝑚𝑎𝑥. 

3.1.3 Ионизация компонентов воздуха УКИ 

Вследствие нормальной дисперсии групповых скоростей при распространении 

УКИ в воздухе и прозрачных оптических элементах оптической схемы (линза, 

дифракционный аттенюатор и окно вакуумной камеры) длинноволновые 

спектральные компоненты опережали коротковолновые, в результате чего 
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первоначальный импульс длительностью τp=90±10 фс приобретал положительный 

чирп и уширялся во времени до τp=170±10 фс, конечная длительность импульса 

рассчитывалась с помощью калькулятора дисперсии Venteon vChirp 1.3. Для 

заданных размеров пятна фокусировки с r1/e= 40 мкм (см. раздел 3.1.1.) пиковые 

значения интенсивности варьировались в диапазоне 10
10

÷10
13 

Вт/см
2
 путем 

ослабления энергии УФ УКИ с помощью дифракционного ослабителя. 

Первоначально была проведена серия экспериментов в чистых осушенных N2 

и O2 при давлении p=1 атм. В азоте зависимость концентрации электронов от 

интенсивности имела кубический характер (Рис. 3.5). Поскольку потенциал 

ионизации азота составляет Wi=15.58 эВ, то для прямой ионизации азота требуется 4 

кванта, из этого можно сделать вывод, что наблюдается (3+1) REMPI. Попытка 

получить спектр ионизации с помощью узкополосного лазера не увенчалась успехом 

ввиду отсутствия сигналов. Это связанно либо с тем, что задействованные 

трёхфотонные резонансные переходы лежат вне диапазона перестройки 

узкополосного лазера (120600÷120950 см
-1

), но при этом перекрываются спектром 

широкополосных УКИ, либо с малой эффективностью трёхфотонного возбуждения 

низкоинтенсивным эксимерным лазером. Впервые (3+1) REMPI молекулярного 

азота наблюдалось в работе [50], там же был приведен перечень возможных 

резонансных переходов. В [150] наблюдалось однофотонное поглощение на 

энергиях 120586 и 121037 см
-1

 на 𝑏′ 𝛴𝑢
+

 
1 (𝜈′ = 26,27) ← 𝑋 𝛴𝑔

+
 
1  переходах. В этой же 

работе наблюдалась слабая линия поглощения на 120694 см
-1

, соответствующая 

с4
′ 𝛴𝑢

+
 
1 (𝜈′ = 8) ← 𝑋 𝛴𝑔

+
 
1  переходу, которая попадает в диапазон перестройке KrF 

лазера, но не наблюдалась при нашей методике измерений. Эти переходы относятся 

к системе Ридберговских уровней Кэррола - Йошино, которые сходятся с основным 

𝑋2𝛴𝑔
+ состоянием 𝑁2

+. В работе [151] наблюдалась линия 𝑂4 П𝑢(𝜈
′ = 0) ← 𝑋 𝛴𝑔

+
 
1

 
3  

перехода с энергией 121071 см
-1

, соответствующая системе Ридбеговских уровней 

Огавы - Танаки, которая сходится с возбужденным А П𝑢,3/2 
2  уровнем 𝑁2

+. Поскольку 
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все эти уровни перекрываются спектром широкополосного УФ УКИ, из имеющихся 

данных невозможно достоверно установить, через какие резонансные уровни 

непосредственно происходит процесс (3+1) REMPI.  

В кислороде зависимость концентрации электронов от интенсивности также 

носила кубический характер К = 3 (Рис. 3.5), из чего можно сделать вывод о прямой 

трёхфотонной ионизации. В пользу этого также свидетельствует отсутствие 

спектральной зависимости фотоионизации в экспериментах с узкополосным 

излучением. Также была проведена серия экспериментов с чирпированными 

импульсами различной длительности в диапазоне 0.1÷1.2 пс, описанная в конце 

главы, результаты которой также свидетельствуют в пользу прямой МФИ О2.  

 

Рис. 3.5 Экспериментальные зависимости концентрации электронов от пиковой 

интенсивности УКИ в (кресты) и O2 (круги) при давлении P=1 атм со степенными 

аппроксимациями (черные линии) и теоретическими зависимостями [7] (пунктирные 

линии ~I
3
 для O2 и ~I

4
 для N2). 
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С учетом содержания N2 и O2 в атмосфере, для широкополосного излучения УКИ их 

вклад в ионизацию воздуха сопоставим, будучи в соотношении 3:5. Отметим, что в 

современных моделях филаментации УФ излучения в воздухе (см. например [42, 

152]), вклад ионизации азота полагают пренебрежимо малым на основании 

теоретических сечений, рассчитанных по модифицированной теории Келдыша. 

Полученные данные по механизмам ионизации кислорода (прямая МФИ) и 

азота ((3+1) REMPI) совпадают с выводами экспериментальных работ [50, 51]. При 

более высоких интенсивностях, не рассматривавшихся в наших экспериментах, 

более 10
13 

Вт/см
2
, в работах [11, 51] наблюдалась прямая четырёхфотонная 

ионизация азота с К= 3.7 и К=4 соответственно, но в относительно узком диапазоне 

интенсивностей, что может приводить к существенной ошибке в определении 

степени ионизации К. 

 

Рис. 3.6 Экспериментальная зависимость концентрации электронов от пиковой 

интенсивности УКИ во влажном (NH2O=5.8×10
17

см
-3

, точки) и сухом (кресты) воздухе 

при давлении P=1 атм со степенными аппроксимациями (черные линии). 
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Сравнение сухого и влажного воздуха показывает, что присутствие молекул 

воды увеличивает нарабатываемую лазером концентрацию электронов более чем на 

порядок (Рис. 3.6). Во влажном воздухе также наблюдалась трехфотонная ионизация 

(К = 3), связанная с ионизацией молекул воды, механизм которой будет обсуждаться 

в следующем разделе. 

 Стоит отметить, что наблюдаемое на Рис. 3.5 и 3.6 насыщение сигналов при 

повышении интенсивности носит «инструментальный» характер и не отражает 

реального поведения измеряемых величин. Как уже было отмечено в разделе 2.5, 

при больших Ne>10
14

 см
-3

 начальных плотностях электронов возможно ограничение 

электронного тока из-за экранировки внешнего поля накопленным на концах 

плазменного канала зарядом. Кроме того, предельное временное разрешение 

измерительной схемы составляет ~1÷2 нс и определяется откликом измерительной 

схемы и осциллографа на δ-сигнал. В случае плотной Ne>10
14

 см
-3

 плазмы, когда 

скорость гибели электронов определяется быстрой диссоциативной электрон-ионной 

рекомбинацией и становится сравнимой со скоростью отклика измерительной 

схемы, возможно существенное занижение измеряемых сигналов и, как следствие, 

концентраций электронов. 

3.1.3 Влияние длительности импульса на эффективность фотоионизации 

Подведём промежуточные итоги: в экспериментах с импульсами 

длительностью 25 нс было показано, что при лазерных интенсивностях I=4×10
8
÷10

10
 

Вт/см
2 

основным механизмом ионизации воздуха является (2+1) REMPI ионизация 

воды, которая имеет квадратичную зависимость от интенсивности. В случае УФ 

УКИ основным механизмом фотоионизации воздуха также является ионизация 

молекул воды, однако измеренная зависимость концентрации электронов от 

интенсивности в диапазоне I = 2×10
10

÷4×10
11

 W/cm
2
 была кубической, Ne~I

3
, и 

механизм этой трёхфотонной ионизации не очевиден.  
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В принципе, возможны различные степенные зависимости выхода 

фотоионизации от интенсивности I и длительности импульса τр. Как было показано в 

разделе 3.1.2, вероятность фотоионизации возбужденного промежуточного 𝐶̃1𝐵1  

состояния воды в наших экспериментах с 25-нс импульсами много больше 

вероятности предиссоциации и распада этого уровня 𝜎𝐶←𝐴
(𝑛)
𝐼𝑛 ≫ 𝛾 + 𝛿, что приводит 

к снижению порядка степени в зависимости скорости и выхода ионизации от 

интенсивности по сравнению с прямой МФИ, где dNe/dt = NAσ
(K)

I
K
 – не зависит от 

длительности импульса и Ne ~ I
K
τр. Автоматически это условие должно выполняться 

и для УКИ, если его длительность τр больше характерного времени релаксации 

поляризации среды Т2, т.е. взаимодействие со средой происходит в некогерентном 

режиме. При τр<<Т2 реализуется когерентный режим [153], при котором выход 

ионизации пропорционален третьей степени плотности энергии (флюенса) 

падающего излучения Nе ~ F
3
~ I

3
τ

3
p, что согласуется с нашими экспериментами для 

УКИ с заданной длительностью импульсов 170 фс, но отличается от Nе ~ I
3
τp для 

прямой МФИ. Наконец, в случае некогерентного REMPI при наличии 

короткоживущего промежуточного резонансного уровня воды 𝐶̃1𝐵1  с характерным 

временем диссоциации ~0.5 пс можно обобщить систему уравнений 3.1 и 

предположить, что в результате предиссоциации появляется частица D, которая дает 

дополнительный вклад в фотоионизацию:  

{
  
 

  
 

𝑑𝑁𝑋

𝑑𝑡
= −𝑁𝑋𝜎𝐴←𝑋

(𝑚)
𝐼𝑚 +𝑁𝐴 (𝜎𝐴←𝑋

(𝑚)
𝐼𝑚 + 𝛾)

𝑑𝑁𝐴

𝑑𝑡
= +𝑁𝑋𝜎𝐴←𝑋

(𝑚)
𝐼𝑚 −𝑁𝐴 (𝜎𝐴←𝑋

(𝑚)
𝐼𝑚+𝜎𝐶←𝐴

(𝑛)
𝐼𝑛 + 𝛾) − 𝑁𝐴 𝜏𝑑⁄

𝑑𝑁𝐷

𝑑𝑡
= 𝑁𝐴 𝜏𝑑⁄ − 𝑁𝐷𝜎𝐶←𝐷

(𝑛)
𝐼𝑛

𝑑𝑁𝑒

𝑑𝑡
= 𝑁𝐴𝜎𝐶←𝐴

(𝑛)
𝐼𝑛 +𝑁𝐷𝜎𝐶←𝐷

(𝑛)
𝐼𝑛

  (3.3) 

Если скорость непосредственной ионизации с промежуточного уровня А мала по 

сравнению с диссоциацией и фотоионизацией новой частицы D, можно переписать 

эту систему в следующем виде: 
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{
  
 

  
 

𝑑𝑁𝑋

𝑑𝑡
= −𝑁𝑋𝜎𝐴←𝑋

(𝑚)
𝐼𝑚 + 𝑁𝐴 (𝜎𝐴←𝑋

(𝑚)
𝐼𝑚 + 𝛾)

𝑑𝑁𝐴

𝑑𝑡
= +𝑁𝑋𝜎𝐴←𝑋

(𝑚)
𝐼𝑚 −𝑁𝐴 (𝜎𝐴←𝑋

(𝑚)
𝐼𝑚 + 𝛾) − 𝑁𝐴 𝜏𝑑⁄

𝑑𝑁𝐷

𝑑𝑡
= 𝑁𝐴 𝜏𝑑⁄ − 𝑁𝐷𝜎𝐶←𝐷

(𝑛)
𝐼𝑛

𝑑𝑁𝑒

𝑑𝑡
= 𝑁𝐷𝜎𝐶←𝐷

(𝑛)
𝐼𝑛

   (3.4) 

Из решения этой системы следует, что скорость наработки электронов 

𝑑𝑁𝑒

𝑑𝑡
~𝑁𝐴𝐼

𝑚+𝑛𝜏𝑝
𝑚+𝑛−2. В случае К=m+n=3, 𝑁𝑒~𝐼

3𝜏𝑝
2, что также отличается от 

классической теории МФИ. 

 

Рис. 3.7 Зависимость концентрации электронов во влажном воздухе, разделенной на 

(а) длительность импульса, (б) квадрат длительности импульса и (в) куб 

длительности импульса от интенсивности лазерных импульсов различной 

длительности. 
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В итоге возможны три различных варианта зависимости скорости ионизации 

от длительности лазерного импульса: 
𝑑𝑁𝑒

𝑑𝑡
~𝑁0𝜎

(3)𝐼3𝜏𝑝
2, 

𝑑𝑁𝑒

𝑑𝑡
~𝑁0𝜎

(3)𝐼3𝜏𝑝 и 

𝑑𝑁𝑒

𝑑𝑡
~𝑁0𝜎

(3)𝐼3, т.е. 𝑁𝑒~𝐼
3𝜏𝑝
3, 𝑁𝑒~𝐼

3𝜏𝑝
2 и 𝑁𝑒~𝐼

3𝜏𝑝. Чтобы экспериментально 

проверить, какой из описанных выше механизмов реализуется на практике, была 

проведена серия дополнительных экспериментов с УКИ различной длительности. 

Для этого исходное излучение Ti
3+

:Al2O3 стартового комплекса пропускалось через 

толщу кварца (2÷12 см), в результате чего за счет эффективной дисперсии 

групповых скоростей получались положительно чирпированные импульсы 

длительностью τр=0.2÷1.2 пс, которая измерялась с помощью одноимпульсного 

автокоррелятора на встречных пучках на основе XeF ячейки высокого давления 

[147]. Полученные данные по ионизации влажного воздуха, а фактически, молекул 

воды импульсами различной длительности приведены на Рис. 3.7. По оси ординат 

приведены концентрации электронов, деленные на длительность импульса (Рис. 

3.7а, а также квадрат (б) и куб (в) длительности импульса. Как видно из 

эксперимента, подтверждается предположение, что скорость МФИ не зависит (Рис 

3.7а) от длительности импульса 
𝑑𝑁𝑒

𝑑𝑡
~𝑁0𝜎

(3)𝐼3. что формально совпадает с прямой 

МФИ и противоречит зависимости для когерентного REMPI [153]. Для последнего, 

очевидно, нарушается одно из необходимых условий τр<<Т2 из-за быстрой 

предиссоциации резонансного возбужденного состояния воды 𝐶̃1𝐵1 , характерное 

время которой 0.2 пс – соизмеримо с длительностью УКИ. Однако, как будет 

показано в следующем разделе, в условиях двухфотонного резонанса измеренное 

сечение МФИ для воды более чем на два порядка превосходит сечение для 

кислорода с близким потенциалом ионизации, где наблюдалась прямая МФИ. По-

видимому, мы имеем промежуточный случай, для которого отсутствует адекватное 

теоретическое описание. Столь высокая эффективность ионизации воды для УКИ, 

предположительно, связана с наличием уже упоминавшегося резонансного перехода 

в возбужденное состояние молекулярного иона 𝐴 
2
1
 (3𝑎1

−1) [149]. Поскольку в работе 
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[149] структуру молекулярного иона наблюдали по однофотонному поглощению 

синхротронного ВУФ излучения на длинах волн от 60 до 100 нм, аналогичные 

трехфотонные переходы также должны быть разрешены правилами отбора. Исходя 

из чего, можно предположить, что наблюдаемая в эксперименте трехфотонная 

ионизация является резонансным трёхфотонным поглощением в возбужденное 

ионное состояние, а смена механизма ионизации зависит от интенсивности импульса 

и является результатом конкуренции (2+1) REMPI и резонансной трёхфотонной 

ионизации. 

3.1.4 Измерение эффективных сечений фотоионизации 

Чтобы определить эффективные сечения МФИ или REMPI из полученных 

данных необходимо убедиться в том, что измеряемые концентрации электронов 

линейно зависят от концентрации ионизируемых молекул. С этой целью была 

проведена серия экспериментов, в которых при фиксированной падающей 

интенсивности I0 в 170-фс УКИ варьировалось давление среды р и одновременно 

зарядное напряжение Uзар таким образом, чтобы величина приведённого 

электрического поля E/P, а вместе с ней и подвижность электронов не изменялись. 

Полученные зависимости Ne(P) в кислороде и азоте приведены на Рис. 3.7а. Как 

видно в обоих случаях зависимость линейна в области малых (<400 Торр) давлений 

и насыщается при давлениях близких к атмосферным. Подобные зависимости 

наблюдались ранее в работах [55, 64, 65], где также имело место падение 

эффективности ионизации при росте давления свыше 350 Торр. Предложенные 

объяснения в основном предполагали столкновительное тушение возбужденных 

атомов и молекул в результате неупругого соударения с нейтральной частицей. 

Однако подобные объяснения выглядят неправдоподобно в связи с тем, что в 

настоящем эксперименте, а также в работах [55, 64] длительность импульса была 

существенно меньше характерных времен межмолекулярных соударений (~10
-9

 c). 

Отметим, что в данном случае измерения производились при мощностях излучения 
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ниже критической мощности самофокусировки в воздухе, т.е. распространение 

излучения проходило в линейном режиме. 

 

Рис. 3.8 Линейная экстраполяция (пунктир) зависимостей сигнала фототока 

(пропорционального концентрации электронов) от (а) давления N2 (оранжевые 

кресты) и O2 (зеленые ромбы) при E/p = 4 В/(см∙Торр) и интенсивности УКИ 

I0=3×10
12

 Вт/см
2
 и от (б) влажности воздуха при T=21ºC и I0=10

12
 Вт/см

2
 

 

Наблюдаемое в эксперименте насыщение является, по нашему мнению, следствием 

потерь энергии УКИ на ионизацию исследуемого газа при распространении 

излучения в камере до датчика фотоэлектронов. В силу высокого порядка 

нелинейности процессов МФИ, даже небольшое снижение падающей энергии будет 

заметно сказываться на измеряемой концентрации электронов. Действительно, если 

для наших экспериментальных параметров рассчитать затраты энергии на объемную 

ионизацию, создаваемую сходящимся гауссовым пучком, то потери энергии на 

длине 70 см от входного окна камеры до середины Рэлеевской перетяжки в фокусе 

линзы будут составлять ~5÷10% от полной энергии пучка. Подобное небольшое 

снижение падающей энергии и интенсивности может существенно снизить 

измеряемую интегральную электронную плотность за счет нелинейной зависимости 
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концентрации электронов от интенсивности, что, по всей видимости, и наблюдается 

в эксперименте (Рис. 3.8). Наблюдаемое насыщение зависимостей концентрации 

электронов от давления, по сравнению с линейной экстраполяцией зависимостей для 

низких давлений, можно использовать для оценки падающей на датчик энергии УКИ 

(прямое измерение этих потерь с помощью калориметра внутри камеры невозможно) 

и более точного расчета лазерной интенсивности I0. Исходя из этого, из 

зависимостей на Рис. 3.8 были высчитаны поправочные коэффициенты Δ=ue/uL в 

различных газах и в предположении, что они слабо зависят от падающей 

интенсивности, учтены при расчете истинных интенсивностей, которые и отложены 

по оси абсцисс на Рис. 3.3, 3.5-3.7 как 𝐼0 = 𝐼0
измеренная

× 0.92 √∆
𝐾

, где 𝐼0
измеренная

- 

значение интенсивности на основе измерения энергии перед вакуумной камерой, 

0.92- пропускание окна камеры (определяемое Френелевским отражением). 

Использованные при расчетах значения √∆
𝐾

 составили 0.6, 0.87, 0.8, 0.9 для влажного 

и сухого воздуха, кислорода и азота соответственно. Использование одной и той же 

поправки для всего диапазона интенсивностей связано с тем, что фактический 

размер поправки мал по сравнению с разбросом экспериментальных данных. 

 В кислороде и азоте при давлениях 0.5 и 0.01 атм для зависимостей 𝑁𝑒
0(𝐼0) 

были получены степени многофотонности К, которые оказались такими же, как и 

при атмосферном давлении (К=3 в обоих случаях). Для воды, степень 

многофотонности K=3 проверялась в насыщенном паре при давлении ~6 Торр, 

которая также совпала c измерениями для влажного воздуха при атмосферном 

давлении. Таким образом, можно сделать вывод, что установленные ранее 

механизмы, а, следовательно, и скорости (эффективные сечения) МФИ не зависят от 

давления среды.  

Поскольку измерения при низких давлениях очень чувствительны к натеканию 

воздуха, а с ним и водяного пара, эффективные сечения ионизации вычислялись из 

зависимостей Ne(I) при давлении P=1 атм (Рис. 3.3, 3.5, 3.6). Для каждого массива 
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данных в диапазоне концентраций электронов 𝑁𝑒
0 = 5×10

10
÷10

14
 см

-3
 методом 

наименьших квадратов подбиралась наилучшая аппроксимация 

𝑁𝑒
0 = ∑ 𝑁𝑖 𝑖0

𝜎𝑖
(𝐾)
𝐼0
𝐾 ∫ 𝑔𝐾(𝑡′)𝑑𝑡′

∞

0
 с заданным К, где суммирование по i означает учет 

ионизации всех компонент газовой смеси. Рассчитанные таким образом сечения 

представлены в Таблице 2 вместе с теоретическими значениями из работ [7, 11]. 

 

Таблица 2. Измеренные эффективные сечения фотоионизации σ
(K)

 при 

интенсивностях I = 10
10

÷5×10
13

 Вт/см
2
 для излучения с длиной волны 248 нм 

Газ  Потенциал 

ионизации 

Wi, (эВ) 

Механизм, 

K 

Сечение МФИ 

σ
(K) 

(см
2K

с
-1

Вт
-K

) 

Литература [7] 

K; σ
(K)

 (см
2K

с
-1

Вт
-K

) 

N2;  15.58 (3+1) REMPI (1.7±0.8)×10
-30

 4; 3.22×10
-44

 

O2;  12.07 3 MФИ (1.2±0.5)×10
-29

 3; 1.35×10
-28

 

Сухой 

воздух 

 3 - (3.8±1.9)×10
-30

 - 

H2O;  12.62 3 REMPI (5.6±3.8)×10
-27

 3; 3.6×10
-31 b 

H2O
a
;  12.62 (2+1) REMPI (9.0±5.5)×10

-16
 - 

a
Для 25 нс импульсов с интенсивностью I=10

8
÷3×10

10
 Вт/см

2 

b
Оценка на основании [11] 

Как можно видеть сечение трехфотонной резонансной МФИ воды сильно 

отличается от предсказанного теорией Келдыша, что вполне объяснимо, учитывая 

наличие как двухфотонного [59], так и трехфотонного [149] резонанса, которые, по 

всей видимости, многократно увеличивают эффективность процесса ионизации, в 

результате чего эффективность ионизации водяных паров более чем на 2 порядка 

превышает эффективность ионизации кислорода или азота. В работе [152] для 

филаментов на длине 248 нм в воздухе было получено значение сечения 

трёхфотонной ионизации, приписанное кислороду, равное σ
(3)

=2.5×10
-28

 см6с−1Вт−3. 
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Если пересчитать его для случая МФИ молекулы воды (умножив на соотношение 

концентраций кислорода и воды в воздухе 𝑁𝑂2/𝑁𝐻2𝑂~20) для реалистичного 

содержания молекул воды в 1% (соответствует T=21ºC и относительной влажности 

лабораторного воздуха 40%), то получится 𝜎𝐻2𝑂
(3)

=5×10
-27

 см6с−1Вт−3, что в точности 

совпадает с результатом наших измерений. 
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3.2 Трёхчастичное прилипание электрона к кислороду  

Данный параграф посвящен измерению скорости трёхчастичного прилипания 

электрона к кислороду в атмосферном воздухе. Актуальность этой задачи 

обусловлена тем, что в литературе значение характерного времени прилипания τatt 

для атмосферного воздуха варьируется от нескольких единиц до нескольких 

десятков или даже сотен наносекунд, а влияние влажности исследовалось мало (см. 

подробнее Главу 1.2.1). Как было показано в предыдущем разделе, с помощью УФ 

УКИ возможно создание низкоплотной плазмы с управляемой начальной 

электронной плотностью (по сравнению с ИК излучением, где ионизация носит, по 

сути, пороговый характер ввиду большой степени нелинейности (K=8÷10 и более)). 

Данная особенность УФ излучения представляет большой интерес с точки зрения 

исследования атмосферной плазмохимии, поскольку возможность управления 

начальной концентрацией электронов позволяет получать различные режимы 

распада плазмы с разными доминирующими процессами рекомбинации. 

Полученные в экспериментах разрешённые во времени осциллограммы электронной 

компоненты тока, были использованы для измерения характерных скоростей распада 

электронной компоненты плазмы, в частности скорости трёхчастичного прилипания 

электрона к кислороду.  

3.2.1 Модифицированная схема измерения проводимости 

Временное разрешение используемой схемы измерения фототока на Рис. 2.6 

ограничивается ёмкостью входа осциллографа и подводящих проводов, а также 

индуктивностью схемы. При работе с атмосферным воздухом, временное 

разрешение и отношение сигнал/шум могут быть улучшены путем модификации 

измерительной схемы: фотоэлектрический датчик размещается на осциллографе и 

использовалась дифференциальная схема измерения, см. Рис. 3.9. На один из 50-

омных дифференциальных входов осциллографа TDS3054C подавался сигнал с 

рабочего коллекторного электрода (1), который подсоединялся непосредственно к 
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BNC разъему входа осциллографа. К другому входу был подсоединен точно такой 

же электрод (2) параллельной схемы, на которую не подавалось лазерное излучение. 

Высоковольтные электроды (3) обеих схем соединялись с корпусом осциллографа 

через зарядную емкость (4).  

 

Рис. 3.9 Фотография датчика для измерения проводимости воздуха: (1)- 

коллекторный электрод, (2)- холостой электрод, (3)- высоковольтные электроды, (4)- 

зарядная ёмкость Uзар 

В меню осциллографа выбирался дифференциальный режим измерения, что 

позволило вычесть наводку из сигнала фототока и тем самым повысить 

чувствительность. Отсутствие соединительных проводов уменьшало входную 

ёмкость Cвх до емкости осциллографа Cосц, а также уменьшало общую 

индуктивность, что позволило улучшить временное разрешение схемы до 

предельного значения ~1 нс, определяемого полосой частот осциллографа (500 

МГц). Недостатком этой схемы является то, что в такой компоновке её можно 

использовать только в атмосферном воздухе. 
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3.2.2 Экспериментальные результаты 

В эксперименте для создания плазмы использовался импульс третьей 

гармоники Ti
3+

:Al2O3 лазера, длительность которого τp~170 фс была существенно 

меньше длительности любых рекомбинационных процессов в плазме. 

Следовательно лазер работал как δ–источник свободных электронов, что позволяло 

отслеживать временную эволюцию электронной компоненты рекомбинирующей 

плазмы. Аналогично предыдущим экспериментам, лазерное излучение 

фокусировалось в межэлектродный промежуток длиной L=7.85 мм 

модифицированной измерительной схемы с помощью линзы с фокусным 

расстоянием f=1м. К промежутку прикладывалось постоянное напряжение в 

диапазоне Uзар=300÷5500 В, которому соответствовала напряженность 

электрического поля от 0.4 до 7 кВ/см. Эксперименты проводились в лабораторном 

помещении с постоянной температурой воздуха Т0 = 294 К при относительной 

влажности η = 17%. 

Варьируя лазерную энергию с помощью ступенчатого аттенюатора, был 

получен набор осциллограмм, соответствующих различным лазерным 

интенсивностями и начальным концентрациям электронов Рис. 3.10а. Измерения 

проводились при фиксированной напряженности приложенного поля Е=6 кВ/см, 

поэтому имеет место однозначная корреляция между величиной фототока и 

концентрацией электронов. Как видно, временная эволюция электронной 

компоненты плазмы (форма осциллограмм) меняется в зависимости от начальной 

концентрации электронов 𝑁𝑒
0. В случае высоких начальных концентраций 

электронов 𝑁𝑒
0 > 1014см−3, преобладает быстрый распад плазмы за характерные 

времена ~5÷10 нс, который хорошо аппроксимируется гиперболической 

зависимостью 𝑁𝑒(𝑡) = 𝑁𝑒
0 (1 + 𝑁𝑒

0𝛽𝑡⁄ ) (Рис. 3.10б, кривая (1)), описывающей 

диссоциативную электрон-ионную рекомбинацию плазмы. При низких 

концентрациях электронов 𝑁𝑒
0 < 1013см−3, форма осциллограмм перестаёт 
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изменяться с концентрацией электронов, что означает, что вклад электрон-ионной 

рекомбинации, скорость которой квадратично зависит от 𝑁𝑒, становится 

пренебрежимо малым. Осциллограммы при низких концентрациях электронов 

хорошо аппроксимируется экспоненциальной зависимостью 

𝑁𝑒(𝑡) = 𝑁𝑒
0exp (−𝑡 𝜏𝑎𝑡𝑡)⁄  (Рис. 3.10б, кривая (2)), характерной для процесса 

прилипания электронов к кислороду. В наших условиях для всех трёх реакции 

𝑂2 + 𝑒 + 𝑂2(𝐻2𝑂,𝑁2)
𝐾1,2,3
→    𝑂2

− + 𝑂2
∗(𝐻2𝑂

∗, 𝑁2
∗), скорость гибели электронов будет 

определять время 𝜏𝑎𝑡𝑡 = [𝑁𝑂2(𝑘1𝑁𝑂2 + 𝑘2𝑁𝐻2𝑂 + 𝑘3𝑁𝑁2)]
−1

.  

 

Рис. 3.10 Нормированные осциллограммы фототока (начало всех осциллограмм 

разнесено во времени для удобства восприятия) полученные (а) для различных 

начальных концентраций электронов 𝑁𝑒
0 (в постоянном электрическом поле Е=6 

кВ/см); (б) для (1) 𝑁𝑒
0 = 1015см−3 и (2) 𝑁𝑒

0 = 1012см−3 (Е=4 кВ/см) с 

аппроксимацией соответственно гиперболической и экспоненциальной 

зависимостями (β и τatt подбирались вручную). 

Наличие подобного процесса гибели электронов в воздухе обусловлено тем, 

что молекула кислорода имеет наибольшую положительную энергию сродства к 

электрону 0.43 эВ, по сравнению с другими нейтральными компонентами воздуха 
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[154, 158]. Положительная энергия сродства означает, что процесс образования 

отрицательного иона экзотермический, т.е. происходит с выделением энергии, 

соответственно электроны прилипают в основном к молекулярному кислороду (см. 

раздел 1.1.3). Энергия сродства к электрону для молекулы воды была измерена 

относительно недавно [156] и составила 0.8 эВ, больше, чем в кислороде, но воды в 

воздухе намного меньше, чем кислорода. Однако, как будет показано ниже, в 

качестве третьего тела в процессе трёхчастичного прилипания электронов к 

кислороду вода даёт немалый вклад в прилипание. 

 

Рис. 3.11 (а) Нормированные осциллограммы фототока, полученные для 

фиксированной начальной концентрации электронов 𝑁𝑒
0~10

12 
см

-3
 и различных 

электрических полей. (б) Измеренная зависимость характерного времени 

прилипания τatt от напряженности приложенного поля (зелёные точки) и 

литературными данные (отмечены номерами ссылок). 

Подобрав по форме осциллограмм подходящую (достаточно низкую) энергию 

лазерных импульсов, можно получать плазму, эволюция которой будет с самого 

начала полностью определяться трёхчастичным прилипанием электронов к 

кислороду. Варьируя напряженность поля в межэлектродном промежутке в 
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диапазоне Е=0.4÷7 кВ/см, было получено семейство осциллограмм, часть из которых 

представлены на Рис. 3.11а. Аппроксимация данных кривых экспоненциальной 

зависимостью позволила определить характерное время трехчастичного прилипания 

τatt в зависимости от приложенного электрического поля с экспериментальными 

погрешностями, определяемыми небольшим изменением показателя экспоненты на 

временном интервале ~100 нс. Зависимость τatt от напряженности электрического 

поля измеренная при температуре Т0= 294 К и относительной влажности η=17% 

приведена на Рис. 3.11б. Как видно, время прилипания быстро растёт в диапазоне 

напряженности поля Е=1÷4 кВ/см, затем следует насыщение.  

Для того чтобы сравнить полученные результаты с имеющимися 

теоретическими и экспериментальными данными по скоростям прилипания в 

атмосферном воздухе, которые, зачастую, приведены в зависимости от электронной 

температуры, необходимо знать связь электронной температуры с приложенным 

электрическим полем. Для этого проводился численный расчёт функции 

распределения электронов по энергиям в различном приложенном поле, описанный 

в следующем параграфе. 

3.2.3 Расчет энергетического спектра электронов воздушной плазмы в 

постоянном электрическом поле.  

Численное моделирование, представленное в этом разделе, выполнено 

диссертантом совместно с к.ф.-м.н. И.В. Сметаниным. 

Характерное время трехчастичного прилипания электронов в плазме 

значительно превышает характерные времена ключевых упругих и неупругих 

столкновительных процессов в воздухе. Таким образом, для расчета средней энергии 

электронов, определяющей скорость прилипания, можно использовать 

квазистационарную функцию распределения электронов по энергиям. Для 

построения квазистационарного энергетического спектра электронов в воздушной 
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плазме использовалась следующая кинетическая модель. В энергетическом 

представлении, кинетическое уравнение для энергетического спектра электронов 

можно представить как (см. например обзор [157]) 

𝜕𝑛(𝜀,𝑡)

𝜕𝑡
= −

𝜕

𝜕𝜀
𝑗𝐸

⏞
Нагрев полем

+ 𝐼НУ⏞
Неупр.соуд.

+ 𝐼У⏞
Упр.соуд.

   (3.5)  

Энергия электронов в поле определяется тремя основными процессами: нагревом в 

поле и потерями энергии в упругих и неупругих соударениях с нейтральными 

атомами и молекулами. Первый член в правой части 𝑗𝐸- поток, описывающий нагрев 

электронов в плазме в постоянном электрическом поле напряженности E, 

𝑗𝐸 = 𝑢𝐸(𝜀)𝑛(𝜀, 𝑡) − 𝐷𝐸(𝜀)
𝜕𝑛(𝜀,𝑡)

𝜕𝜀
    (3.6)  

В постоянном электрическом поле электроны набирают тепловую энергию в 

упругих столкновениях с нейтральными компонентами газа (при столкновениях 

кинетическая энергия переходит в тепловую), что характеризуется скоростью 

нагрева 𝑢𝐸(𝜀) = (𝑒𝐸)
2/6𝑚𝜈𝑇(𝜀) и коэффициентом диффузии электронов по 

энергиям 𝐷𝐸(𝜀) = 𝜀(𝑒𝐸)
2/3𝑚𝜈𝑇(𝜀), где 𝜈𝑇(𝜀) транспортная частота упругих 

соударений электронов с нейтральными атомами и молекулами. В наших 

экспериментальных условиях потери электронов в результате диффузии 

оказываются несущественными. В то же время, прикладываемое поле существенно 

меньше порога пробоя воздуха; таким образом, размножение электронов является 

пренебрежимо малым, а функция распределения электронов по энергиям быстро 

«остывает» в результате неупругого столкновительного возбуждения колебательных 

уровней компонентов воздуха (молекулярного кислорода, азота и воды). В данной 

модели мы не учитываем столкновительное возбуждение вращательных уровней. В 

таких условиях член, описывающий неупругие соударения, определяется 

( , )n t
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возбуждением молекулярных колебательных уровней в столкновениях с 

электронами  

𝐼НУ = −∑𝑁𝑘 ∑ [𝜎𝑘𝑚(𝜀 + ℏ𝜔𝑘𝑚)v(𝜀 + ℏ𝜔𝑘𝑚)𝑛(𝜀 + ℏ𝜔𝑘𝑚) −𝑚 𝜎𝑘𝑚(𝜀)v(𝜀)𝑛(𝜀)] (3.7) 

Суммирование в уравнении (3.7) делается по колебательным уровням m и по типам 

молекул k, 𝑁𝑘 соответствует концентрациям молекул типа k, 𝜎𝑘𝑚(𝜀)-сечение 

возбуждения m-го колебательного уровня v электроном с энергией ε. Разлагая по 

степеням соотношения колебательных квантов к энергии электронов ℏ𝜔𝑘𝑚/𝜀, можно 

свести уравнение (3.7) к форме дополнительного потока электронов вдоль оси 

энергии [157], 

𝐼НУ = −
𝜕

𝜕𝜀
𝑗НУ, где 𝑗НУ = 𝑣НУ(𝜀)𝑛(𝜀, 𝑡)    (3.8)  

где эффективная скорость потерь энергии в неупругих соударениях определена как  

𝑣НУ(𝜀) = ∑ (2𝜀/𝑚)1/2𝑁𝑘𝜎𝑘𝑚(𝜀)ℏ𝜔𝑘𝑚𝑘,𝑚     (3.9)  

Интеграл упругих столкновений также может быть представлен в виде потока 

электронов в энергетическом представлении, 

𝐼У = −
𝜕

𝜕𝜀
𝑗У, где 𝑗У = 𝑣У (𝑛(𝜀, 𝑡) + 𝑇0

𝜕

𝜕𝜀
(
𝑛(𝜀,𝑡)

√𝜀
))   (3.10)  

Здесь 𝑣У = ∑ (2𝑚е/𝑀𝑖)𝜀𝜈𝑇𝑖  - характеристическая скорость потерь энергии в упругих 

соударениях, а Т0 температура молекул воздуха в эВ.  

Решение кинетического уравнения (3.12) в случае атмосферного воздуха и 

преобладания трехчастичного прилипания в гибели электронов (т.е. при плотностях 

13 310 cмen  ) достаточно быстро (~ 1 нс) приобретает вид квазистационарной 

функции, где спектр электронов описывается следующим распределением [157]: 
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𝑛ст(𝜀) = √𝜀𝑒𝑥𝑝 [−∫ 𝑑𝜀
𝑣НУ(𝜀)+𝑣У(𝜀)

𝑇0𝑣У(𝜀)+𝐷𝐸(𝜀)

𝜀

0
]   (3.11) 

В наших расчетах мы считали лабораторный воздух смесью 79% молекул N2, 21% O2 

и соответствующего различным влажностям числа молекул 2H O  при температуре 

Т0=294К. Соответствующие данные по сечениям упругих и неупругих столкновений 

получены из работ [158-163].  

 

Рис. 3.12 (а) Энергетические спектры электронов в зависимости от напряженности 

электрического поля в сухом воздухе. (б) Расчетная зависимость средней энергии 

электронов <ε> от напряженности постоянного электрического поля в атмосферном 

воздухе при различных относительных влажностях от 0% до 100%. 

Вычисленные из уравнения (3.11) энергетические спектры электронов для 

различных напряженностей электрического поля приведены на Рис. 3.12а. Форма 

спектров определяется колебательной структурой молекул воздуха. В частности, 

ограничение функции распределения электронов по энергиям энергиями~2 эВ 

обусловлено в первую очередь тем, что более горячие электроны эффективно теряют 

энергию на возбуждение колебательной структуры молекулярного азота в неупругих 

столкновениях (cм. Рис. 3.14). Используя полученные спектры можно рассчитать 
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зависимость средней энергии электронов от напряженности электрического поля. 

Эти зависимости, рассчитанные для различных влажностей воздуха, приведены на 

Рис. 3.12б. Видно, что средняя энергия электронов уменьшается с увеличением 

влажности, что объясняется увеличением потерь энергии на колебательное 

возбуждение молекул воды. Также стоит отметить, что максимальное различие 

между кривыми на Рис. 3.12б достигается при напряженности поля ~1кВ/см, с 

увеличением поля влияние влажности на энергию электронов уменьшается, а кривые 

сходятся, что объясняется смещением спектра электронов за пределы области 

эффективного колебательного возбуждения молекул воды. 

Рассчитанная средняя энергия электронов <ε> позволяет нам рассчитать 

характерное время трехчастичного прилипания 

𝜏𝑎𝑡𝑡
−1 = 𝑘1𝑁𝑂2

2 + 𝑘2𝑁𝑂2𝑁𝐻2𝑂 + 𝑘3𝑁𝑂2𝑁𝑁2     (3.12) 

Мы использовали две различные аналитические формулы для скорости процесса c 

кислородом как третьим телом. Первая взята из работы А. Фелпса [71] 

𝑘1 = 3.6 × 10
−31 ×

1

𝑇𝑒
exp (−

0.052

𝑇𝑒
) см

6
/с     (3.13) 

здесь температура электронов 𝑇𝑒 в эВ и рассчитывалась как 𝑇𝑒 = 2/3 < 𝜀 >. Вторая 

формула взята из работ [10, 70] 

𝑘1 = 1.14 × 10
−29 ×

300

𝑇𝑒
exp (−

600

𝑇
) exp (

700

𝑇
−
700

𝑇𝑒
) см

6
/с (3.14) 

здесь температура газа T = T0 и электронная температура Te выражены в Кельвинах. 

Для обоих случаев (формул 3.13 и 3.14) учет роли прилипания с третьим телом 

водой производился по формуле [70]. 

𝑘2 = 8.5 × 10
−29 ×

300

𝑇𝑒
exp (−

600

𝑇
) exp (

700

𝑇
−
700

𝑇𝑒
) см

6
/с (3.18) 
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Скорость трехчастичного прилипания с третьим телом азотом считалась 

пренебрежимо малой (k3=0). 

3.2.4 Обсуждение результатов  

Поскольку полученные расчетные кривые (Рис. 3.13) показали, что возможна 

сильная зависимость времени прилипания от влажности воздуха, с помощью 

фотоэлектрического датчика в вакуумной камере описанного в Главе 3.1 были 

проведены дополнительные серии экспериментов во влажном и сухом воздухе.  

 

Рис. 3.13 Экспериментальные зависимости характерного времени прилипания 

электронов в слабоионизованной плазме τatt от напряженности постоянного 

электрического поля для влажностей воздуха 0%, 17% и 94% (круглые точки). 

Расчетные кривые получены при температуре T0 = 294K и различных влажностях 

воздуха от 0% до 100%. Вычисления производились с использованием формулы А. 

Фелпса [71] (сплошные линии) и [10] (пунктирные линии). Литературные данные 

(Ромбы) соответствуют работам 1- [93], 2- [96], 3- [23], 4- [89] 
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Полученные экспериментальные зависимости и расчетные кривые изображены 

на Рис. 3.13. Как видно, вне зависимости от влажности воздуха, все кривые похожи: 

при напряженностях поля менее 3.5 кВ/см происходит быстрый рост, а затем следует 

насыщение. Объяснение подобному поведению может быть дано, если рассмотреть 

спектр неупругих потерь энергии электронов в атмосферном воздухе Рис. 3.14. 

 

Рис. 3.14 Эффективная скорость потерь энергии электронов в неупругих 

соударениях в сухом воздухе 𝑣НУ(𝜀) в зависимости от энергии электронов 

В области энергий электронов ~2÷4 эВ появляются линии поглощения, связанные с 

колебательной структурой молекулярного азота. По этой причине при 

напряженностях поля свыше 3.5 кВ/см происходит падение эффективности нагрева 

электронов (см. Рис. 3.12). Кроме того, использованные в расчетах сечения 

прилипания (3.13-3.15) также падают с ростом электронной температуры. В связи с 

этим все экспериментальные кривые на Рис. 3.13 насыщаются в области больших 

полей.  
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Что касается расчетных кривых, наилучшее соответствие с 

экспериментальными данными получено с использованием формулы (3.13) для 

воздуха с относительной влажностью η=0% и η=17% в диапазоне полей E=2÷8 

кВ/см. В случае экспериментальных данных для влажности η=94%, которые лежат 

несколько ниже расчетных, можно предположить, что значение константы скорости 

𝑘2 недооценено. При напряженностях поля E<2 кВ/см экспериментальные значения 

снижаются существенно быстрее расчётных. Вероятно, в диапазоне низких 

напряженностей поля и низких, близких к комнатной, температур электронов при 

расчете температуры электронов требуется учитывать неупругие потери на 

вращательных переходах молекул воздуха.  

Сравнение полученных результатов с имеющимися литературными данными 

(см. Рис. 1.1) несколько затруднительно, поскольку авторы большинства работ не 

контролировали влажность исследуемого воздуха. Качественно с нашим 

экспериментом согласуются значения из работ [12, 23, 89-91, 93, 96], отмеченные на 

Рис. 3.13 синими ромбами. Данные из работ [97] и [88], а именно ~90 и 147 нс явно 

расходятся с настоящим экспериментом. В работе [88], где методика измерений 

была сходна нашей, расхождение в данных, по всей видимости, связанно с тем, что 

исходные осциллограммы, из которых находилось τatt, имели начальную 

концентрацию электронов 𝑁𝑒
0 ≈ 1016см−3, т.е. на распад плазмы существенно 

влияла диссоциативная электрон-ионная рекомбинация. В работах [94-95], где 

сравнивался сухой и влажный воздух, по всей видимости, при больших полях 

наблюдалось размножение электронов в дрейфовой трубке (см. Рис. 1.1) в связи с 

чем значения 𝜏𝑎𝑡𝑡 в сухом и влажном воздухе мало отличались и были сильно 

завышены в области больших полей. В нашем случае особенности методики 

измерений, а именно использование УФ излучения, которое позволяло создавать 

низкоплотную плазму, в которой вклад рекомбинации был пренебрежимо мал, а 

также возможность работать при атмосферном давлении, что существенно 
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ограничивало возможность размножения электронов в приложенном поле, 

позволило корректно измерить время трехчастичного прилипания в атмосфере.  

На основании полученных экспериментальных данных была выведена 

феноменологическая формула, описывающая время прилипания в зависимости от 

напряженности поля в диапазоне 0÷8 кВ/см и влажности воздуха  

𝜏𝑎𝑡𝑡(𝜉, 𝛨) = (1 + 𝛨)
−1 [65 − 54.6 (1 + (

𝜉

1.6+0.9𝛨
)
2.55+0.65𝛨

)
−1

] [нс] (3.19) 

Где 𝜉 =
𝐸[кВ/см]

1кВ/см
 - безразмерная напряженность поля, а 𝛨 =

𝑁𝐻2𝑂

𝑁𝐻2𝑂
∗ - безразмерная 

влажность воздуха, определяемая как соотношение концентрации молекул воды в 

воздухе 𝑁𝐻2𝑂 относительно концентрации молекул воды в воздухе при температуре 

T=294 K и относительной влажности 𝜂 = 100% (𝑁𝐻2𝑂
∗ = 5 × 1017 см−3). Т.е. при 

комнатной температуре и отн. влажности 𝜂=40% H=0.4. 

3.3 Фотоотрыв электронов от отрицательных ионов сдвоенным лазерным 

импульсом 

Как уже упоминалось в Обзоре литературы (раздел 1.1.5), образующиеся в 

результате трехчастичного прилипания отрицательные ионы 𝑂2
− имеют низкую 

энергию связи с электроном (0.5 эВ), в связи с чем, одним из способов поддержания 

долгоживущей лазерной плазмы является фотоотрыв «прилипших» электронов. Для 

демонстрации этого эффекта в атмосферном воздухе был проделан эксперимент 

(Рис. 3.15) в котором фотоионизационная плазма создавалась сдвоенным 25-нс 

лазерным импульсом KrF лазера TMSC 150. Для этого исходный лазерный импульс 

с помощью полупрозрачного зеркала (2) с коэффициентом отражения R=60% 

делился на два импульса. Первый с помощью линзы (6) с f=0.7 м фокусировался в 

датчик фототока (8) описанный ранее, а второй пропускался через оптическую 
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линию задержки (3) и дифракционный ослабитель (4), а затем совмещался с первым 

импульсом и также фокусировался с помощью той же линзы в датчик фототока. 

 

Рис. 3.15 Схема эксперимента по фотоотрыву электронов от отрицательных ионов; 

(1)- KrF лазер, (2)- полупрозрачное зеркало-делитель, (3)- оптическая линия 

задержки, (4) –дифракционный ослабитель, (5)- фотодиод, (6)- линза, (7) – цифровой 

профилометр, (8) датчик фототока 

С помощью плоскопараллельных пластин из CaF2 небольшая доля энергии 

обоих импульсов отводилась на фотодиод DET-210 (5) и на цифровой профилометр 

SP-620U (7). Поскольку временное разрешение фотодиода ~1 нс было меньше, чем 

длительность импульса KrF лазера ~25 нс, фотодиод использовался для контроля 

соотношения энергии в первом и втором импульсе, которое изменялось с помощью 

аттенюатора. В каждом выстреле совмещение обоих пучков в фокальной плоскости 

контролировалось профилометром. Из-за небольшого астигматизма фокальных 

пятен и вибрации оптических зеркал линии задержки измеренная степень 

совмещения пучков в среднем составляла 𝜗 = 0.8. 
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Типичные осциллограммы сдвоенного лазерного импульса и 

фотоэлектронного тока на согласованном входе осциллографа при длительности 

задержки между двумя импульсами Δt80 нс представлены на Рис. 3.16. 

Интенсивность первого импульса фиксировалась на уровне I1=3.3×10
9 

Вт/см
2
, таким 

образом, чтобы в воздухе с влажностью η=17% плотность плазмы, создаваемая 

первым импульсом не превышала 10
14

 см
-3

 (см. Рис. 3.4), а распад плазмы 

определялся трехчастичным прилипанием электронов к кислороду. Видно, что 

фототок примерно постоянен в течение лазерного импульса и спадает после его 

окончания. Это проявление подавления прилипания электронов к молекулам O2 под 

действием лазерного излучения. К приходу второго (задержанного) импульса 

большинство электронов, созданных первым импульсом, уже прилипли к молекулам 

кислорода (для напряженности поля в датчике 4 кВ/см и влажности воздуха η=17% 

время прилипания, рассчитанное по формуле (3.19) составляет 𝜏𝑎𝑡𝑡=51 нс).  

        

Рис. 3.16 Осциллограммы сдвоенных лазерных импульсов (1) и фотоэлектронный 

ток на входе осциллографа (2) (Rосц= 50 Ом). 
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Как видно на Рис. 3.16, амплитуда второго импульса фототока явно больше, 

чем первого, в отличие от соотношения амплитуд лазерных импульсов. Очевидно, 

второй лазерный импульс не только производит фотоэлектроны в процессе REMPI 

но, кроме того, обеспечивает их фотоотрыв от отрицательных молекулярных ионов 

𝑂2
−, образовавшихся при релаксации плазмы после первого лазерного импульса. 

Такой же эффект в меньшем масштабе наблюдался и при временной задержке 40 нс 

между лазерными импульсами.  

 Эффективность фотоотрыва электронов в зависимости от интенсивности 

второго импульса (он ослаблялся ступенчатым дифракционным аттенюатором) 

измерялась на внутренней нагрузке осциллографа 1 МОм. Поскольку электроны 

имеют подвижность на 3 порядка величины больше, чем ионы, то можно считать, 

что они вносят наибольший вклад в проводимость плазмы. Напомним, что в случае 

высокого сопротивления входа осциллографа фотоэлектронный ток интегрируется за 

время жизни электронов и создает первоначальный резкий скачок u (см. подробнее 

Рис 2.7а и Главу 2.5), тогда как последующий сигнал постепенно нарастает и 

снижается в соответствии с временной динамикой ионного тока. При этом 

амплитуда осциллограмм u пропорциональна суммарной концентрации 

электронов, создаваемых первым и вторым импульсом. 

Чтобы охарактеризовать долю электронов, высвобождаемых вторым лазерным 

импульсом, относительно числа залипших электронов вводится коэффициент 

фотоотрыва RО  

𝑅𝑂 =
∆𝑢1+2−(∆𝑢1+∆𝑢2)

𝜗∆𝑢1(1−𝑒𝑥𝑝(−(∆𝑡−𝜏𝑝) 𝜏𝑎𝑡𝑡⁄ ))
    (3.20) 

Здесь u1+2 – скачок фотоэлектронного сигнала, формируемого сдвоенным лазерным 

импульсом; u1 иu2 – измеренные независимо фотоэлектронные сигналы от двух 

одиночных импульсов с такими же амплитудами (при блокировании другого 
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импульса), как и в сдвоенном импульсе; 𝜗 =0.8 – пространственное перекрытие в 

сдвоенном лазерном пучке. Числитель в выражении (3.20) пропорционален общему 

количеству электронов, появившихся в результате фотоотрыва от ионов 𝑂2
−. 

Знаменатель пропорционален количеству ионов 𝑂2
−, образовавшихся после 

окончания первого лазерного импульса в результате прилипания электронов к 

моменту прихода второго импульса. Предполагается, что под действием лазерного 

излучения прилипание полностью компенсируется процессом фотоотрыва. 

Величину𝜏𝑎𝑡𝑡 в выражении (3.20) можно рассматривать как подгоночный параметр, 

чтобы достичь независимости коэффициента RО от задержки между импульсами ∆𝑡.  

               

Рис. 3.17 Коэффициент фотоотрыва электронов RО в зависимости от интенсивности 

второго лазерного импульса I2, задержанного на 40 (кружки) и 80 нс (точки). 

Интенсивность первого импульса I1 = 3.3×10
9 
Вт/см

 2
 отмечена на рисунке 

пунктиром. 

 На Рис. 3.17 представлен коэффициент фотоотрыва RО при заданной 

интенсивности первого импульса I1 = 3.3×10
9
 Вт/см

2
, как функция интенсивности 
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второго импульса, которая варьируется в интервале I2 = 2×10
7 

÷ 2×10
9 
Вт/см

2
. Для 

двух значений∆𝑡 = 40 и 80 нс, наилучшее значение подгоночного параметра 𝜏𝑎𝑡𝑡 

равно 50 нс (см. Рис. 3.17), что отлично согласуется с результатами измерений из 

предыдущего раздела. При этом коэффициент RО приблизительно одинаков для двух 

задержек и зависит только от интенсивности второго импульса. Для средней 

интенсивности в лазерном пятне большей чем ~10
9
 Вт/см

2
 RО стремится к единице, 

т.е. почти все «прилипшие» электроны оказываются оторванными.  
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3.4 Выводы к Главе 3 

1. Экспериментально исследованы механизмы фотоионизации атмосферного 

воздуха и основных входящих в его состав газов, измерены сечения 

соответствующих процессов. Показано, что во влажном воздухе основной вклад в 

ионизацию дает резонансно-усиленная многофотонная ионизация (REMPI) водяного 

пара, естественным образом содержащегося в воздухе. Для импульсов 

длительностью 25-нс в диапазоне интенсивностей 10
8
÷3×10

10
 Вт/cм

2 
происходила 

высокоэффективная (2+1) REMPI ионизация водяного пара с сечением (9.0±5.5)·10
-16

 

см
4
/сВт

2
. Для импульсов длительностью 170-фс в диапазоне интенсивностей 

10
10

÷5×10
12

 Вт/cм
2
 в кислороде наблюдалась прямая трёхфотонная ионизация с 

сечением (1.2±0.5)·10
-29 

см
6
/сВт

3
, в азоте (3+1) REMPI с сечением (1.7±0.8)·10

-30 

см
6
/сВт

3
. Высокоэффективная трехфотонная резонансная ионизация водяного пара 

происходила с сечением (5.6±3.8)·10
-27 

см
6
/сВт

3
. 

2. Экспериментально исследована эволюция низкоплотной фотоионизационной 

плазмы, созданной в атмосферном воздухе УФ УКИ. Показано, что основным 

механизмом гибели электронов в плазме с начальной концентрацией электронов 

𝑁𝑒
0 < 1013см−3 является трёхчастичное прилипание электронов к кислороду. 

Получены новые данные о скоростях процесса в атмосферном воздухе при 

различной влажности и напряженности приложенного электрического поля. 

Измеренные времена жизни электронов относительно трёхчастичного прилипания в 

сухом воздухе возрастали от 8 до 65 нс при увеличении напряженности поля от 0.3 

до 8 кВ/см. Во влажном воздухе, где в трёхчастичное прилипание к кислороду 

основной вклад вносит вода как третье тело, время жизни электронов в том же 

диапазоне напряженностей поля составляло от 5 до 30 нс. 

3. Экспериментально продемонстрировано явление фотоотрыва электронов от 

ионов 𝑂2
−, образующихся в результате трёхчастичного прилипания в низкоплотной 

фотоионизационной плазме. При средней интенсивности в лазерном импульсе I>10
9
 

Вт/см
2
, лазерное излучение на длине волны 248 нм отрывает более 80% залипших 
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электронов. Из этого следует важный вывод, что в процессе действия достаточно 

интенсивного лазерного импульса, трёхчастичное прилипание электронов является 

полностью подавленным. Явление фотоотрыва может быть использовано для 

увеличения времени жизни фотоионизационной плазмы с помощью цугов 

импульсов.  
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Глава 4. Влияние множественной филаментации на усилении УФ УКИ в 

эксимерных KrF усилителях 

 

 

 Как было показано в Главе. 3, лазерное излучение на длине волны 248-нм за 

счет двухфотонного резонансного возбуждения промежуточного 𝐶̃1𝐵1  уровня 

молекулы воды является крайне эффективным для создания фотоионизационной 

плазмы в атмосферном воздухе. Вследствие этого, а также ряда других причин (см. 

Лит. обзор), возникает интерес к созданию мощных источников подобного 

излучения. В связи с этим настоящая глава посвящена проблемам генерации 

мощных УФ УКИ путем усиления затравочных УКИ в эксимерной KrF среде. 

В Разделе 4.1 приводится обзор литературы по усилению УКИ в 

многокаскадной гибридной KrF/Ti
3+

:Al2O3 лазерной системе “ГАРПУН-МТВ”. В 

этих экспериментах, предваривших настоящую диссертационную работу, показано, 

что при усилении УКИ происходит ограничение выходной энергии лазерных 

импульсов, не связанное с насыщением усиления в активной среде.  

В последующих разделах исследуется природа этого явления, связанного с 

сильно неоднородным распределением излучения в профиле лазерного пучка, 

приводящим к возникновению существенных нелинейных потерь в окнах 

усилителей и KrF активной среде. С помощью методики визуализации мощного УФ 

излучения, получены поперечные профили распределения плотности энергии 

(интенсивности) в лазерном пучке с субтераваттной пиковой мощностью излучения, 

на четыре порядка превышающей критическую мощность самофокусировки УФ 

излучения в воздухе. Показано, что мелкомасштабная самофокусировка приводит к 

множественной филаментации лазерного пучка – образованию высокоинтенсивных 

(~2×10
11

 Вт/см
2
, 0.2 Дж/см

2
) протяженных каналов-филаментов, в которых 
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содержится существенная (до 30÷40%) доля полной энергии, а интенсивность на 2 

порядка превышает среднюю по полной апертуре пучка. 

В отдельных экспериментах были измерены нелинейные потери при 

прохождении УФ УКИ различной мощности через пластины из CaF2 (материал окон 

KrF усилителей). Получено, что из-за нелинейного поглощения и рассеяния 

излучения, а также уширения спектра за пределы полосы усиления KrF лазера, 

значительная часть содержащейся в филаментах энергии теряется. 

4.1 Обзор работ по усилению одиночных УКИ и цугов УКИ в многокаскадной 

KrF лазерной системе «ГАРПУН-МТВ» 

На гибридной KrF/Ti
3+

:Al2O3 лазерной системе ГАРПУН-МТВ (см. Главу 2 и 

[118]) исследовались различные многопроходные схемы усиления цугов УКИ 

субпикосекундной длительности [118, 119, 140]. Из-за короткого времени жизни 

верхнего лазерного уровня τс~ 2нс, существенно меньшего времени накачки (~100 нс 

для усилителя ГАРПУН), эффективный энергосъем в активной среде обеспечивает 

цуг УКИ с длительностью τp ≤ τc, следующих с интервалом Δt ≥ τс. В этом случае 

инверсия населенностей и усиление в среде успевают восстановиться к приходу 

очередного импульса и малы потери на усиленное спонтанное излучение. С другой 

стороны, цуг УФ УКИ, суммируя энергию отдельных УКИ, позволяет эффективно 

нарабатывать электроны и продлевать время существования ионизованных 

плазменных каналов в атмосферном воздухе. Последнее важно для ряда 

применений, описанных в Главе 1. 

В работах [119, 140] исследовалось последовательное двухпроходное усиление 

в усилителях «Бердыш» и ГАРПУН (схема 2+2, Рис 4.1) одиночных УКИ и цуга 

УКИ с интервал следования Δt≈ 5.3 нс между ними. Основной целью этих 

экспериментов было получение максимальной энергии одиночного УКИ и цуга 

УКИ, измерявшейся на выходе после усилителя ГАРПУН. При этом предполагаемая 

максимальная энергия одиночного УКИ, рассчитанная из уравнения Франца-
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Нодвика в режиме насыщения среды, могла достигать ~4÷8 Дж и 10÷30 Дж для цуга 

УКИ. 

 

Рис. 4.1 Схема двухпроходного усиления цуга УКИ в усилителях Бердыш и Гарпун 

(2+2). 

В экспериментах с помощью дифракционного аттенюатора производства 

ИАиЭ СО РАН варьировалась полная энергия цуга УКИ на входе в схему усиления и 

измерялась выходная энергия. Количественные измерения энергии УКИ и УСИ 

проводились калориметром, причем вклад УСИ определялся в отсутствие инжекции 

УКИ в тракт усиления. Калориметр располагался в слабосфокусированном пучке на 

расстоянии 10 м от выхода оконечного усилителя, и на его приемную площадку 

диаметром 2 см падала лишь та часть УСИ, которая распространялась с 

расходимостью, сходной с расходимостью усиленных УКИ. Полученные данные 

изображены на Рис. 4.2. Аналогичная зависимость была получена и для одиночного 
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УКИ с той разницей, что энергия одиночного УКИ была в среднем в 2.5 раза 

меньше, чем энергия цуга. 

 

Рис. 4.2 Зависимость полной выходной энергии и выходной энергии цуга УКИ от 

входной энергии цуга УКИ для двухпроходного усиления в усилителях Бердыш и 

Гарпун (2+2) из работы [140]. 

Для цуга с энергией Ein ~ 80 мкДж на входе в усилители максимальная выходная 

энергия Eout составляла 1.2 Дж, Причем, как видно, изменение входной энергии на 

порядок, с 8 до 80 мкДж не приводило к существенному изменению выходной 

энергии, которая при этом менялась всего в 2 раза. Максимальная энергия 

одиночных УКИ достигала 0.4 Дж (при входной энергии ~ 25 мкДж), т.е. полученная 

плотность энергии одиночного УКИ после усилителя ГАРПУН при усилении в 

схеме (2+2) составила 𝑄2+2 =
𝐸

𝑆
= 2 мДж/см2 (E=0.4 Дж, S=200 см

2
), что 

существенно ниже ожидаемых плотностей энергии (𝑄𝑜𝑝𝑡~4.6 ÷ 6.0 мДж/см
2
). 

Аналогично энергия цуга УКИ была в несколько раз ниже ожидаемых из теории 

значений. 
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Рис. 4.3 Схемы усиления УКИ с четырьмя проходами через предусилитель БЕРДЫШ и 

одним (4+1) (а) или двумя проходами через усилитель ГАРПУН (4+2) (б). 

 В дальнейшем в работе [140] для увеличения выходной энергии, были 

добавлены два дополнительных прохода через предусилитель «Бердыш». Были 

исследованы два варианта усиления с одним (схема 4+1) или двумя (схема 4+2) 

последующими проходами через основной усилитель ГАРПУН, показанные на Рис. 

4.3. Входной пучок УКИ имел диаметр ~30 мм и дважды проходил усиливающую 

среду предусилителя, после чего пропускался через дополнительный вакуумный 

пространственный фильтр, установленный в схеме для ограничения УСИ. 

Пространственный фильтр, образованный линзами L1 и L2 на выходе давал 

расходящийся пучок, полностью заполнявший апертуру предусилителя в 

последующих двух проходах. Энергия цуга УКИ, усиленного в предусилителе, 

измерялась калориметром, установленным за основным пространственным 

фильтром, и соответствовала поступающей на вход основного усилителя.  
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Рис. 4.4 Зависимость выходной энергии цуга УКИ после четырех проходов через 

предусилитель «Бердыш» от входной энергии цуга из работы [140]. 

На Рис. 4.4 показана зависимость полной выходной энергии цуга УКИ после 

четырех проходов через предусилитель «Бердыш» от входной энергии цуга. 

Максимальная выходная энергия EВЫХ = 0.13 Дж при EВХ = 0.08 мДж, что 

соответствовало полному усилению G = EВЫХ /EВХ ≈ 1600 за четыре прохода. 

Энергия УСИ, измеренная в этой схеме, оказалась незначительной (EУСИ ~ 3 мДж). 

Для сравнения в предыдущих экспериментах в двухпроходной схеме после 

предусилителя была получена энергия одиночных УКИ EВЫХ = 23 мДж при G ≈ 70. 

На Рис. 4.5 представлены зависимости полной энергии (левая ось ординат) и энергии 

УКИ, измеренной как разность полной энергии и энергии УСИ (правая ось ординат), 

от входной энергии цуга УКИ для двух схем усиления (4+1) и (4+2). В 

двухпроходной схеме (4+2) вклад УСИ в полную энергию излучения составляет 

около 50% (Рис. 4.5б) и примерно в 5 раз превышает вклад в однопроходной схеме 

(4+1) (Рис. 4.5а). Возрастание УСИ в схеме (4+2), обусловленное его 

экспоненциальным усилением и двукратным увеличении эффективной длины 
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оконечного усилителя 𝐼УСИ~𝑒𝑥𝑝[(𝑔0 − 𝛼𝑛𝑠)𝐿эфф], согласуется с результатами 

измерений и расчетов [118]. В то же время энергия усиленного цуга УКИ изменяется 

незначительно, так как их усиление происходит в насыщенном режиме. Увеличение 

интенсивности УСИ в схеме (4+2) приводит к насыщению коэффициента усиления и 

его уменьшению в среднем в 2,5 раза по сравнению с коэффициентом усиления 

слабого сигнала g0~0.08 см
-1

. Для сравнения в схеме (4+1) коэффициент усиления из-

за насыщения УСИ снижается до g~0.05 см
-1

. 

 

Рис. 4.5 Зависимость выходной энергии цуга УКИ после четырех проходов через 

предусилитель «Бердыш» и одного (4+1) (а) или двух (4+2) (б) проходов через 

усилитель ГАРПУН от входной энергии цуга из работы [140]. 

В целом, все полученные в работах [118, 119, 140] зависимости выходной 

энергии УКИ от энергии на входе качественно похожи друг на друга: увеличение 

входной энергии УКИ на 3 порядка приводит к увеличению выходной энергии всего 

в несколько раз (см. например Рис. 4.2 и 4.5). Наибольшее насыщение усиления 

отмечалось в схеме (4+2), в которой получена максимальная энергия усиленного 

цуга УКИ 1.6 Дж. В схеме усиления (4+1) максимальная энергия цуга составила 1.3 

Дж, и ненамного отличалась от энергии 1.2 Дж, измеренной в двухпроходной схеме 

(2+2). Таким образом, в условиях насыщения усиления УКИ увеличение числа 
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проходов через усилители от 4 (в схеме 2+2) до 6 (в схеме 4+2) не приводило к 

желаемому результату – существенного увеличения выходной энергии не 

произошло. При этом, при увеличении числа проходов и общей длины усиления 

возрастала доля УСИ, которая составляла около 50% в схеме (4+2) и 10% и 3% в 

схемах (4+1) и (2+2) соответственно. В идеальном приближении (при отсутствии 

УСИ и прочих потерь, за исключением ненасыщаемого собственного поглощения в 

активной среде) плотность выходной энергии одиночного УКИ возрастает с 

увеличением длины усиления вплоть до предельной величины 0
lim s

ns

g
Q Q


  = 20÷40 

мДж/см
2
, которая находится из условия 0

d

dх


  в уравнении (1.13), означающего, что 

вся извлекаемая из активной среды энергия целиком поглощается в самой же среде. 

Для площади выходной апертуры усилителя ГАРПУН S ≈ 200 см
2
 предельная 

энергия одиночного УКИ могла бы составить 4÷8 Дж, а для цуга – примерно в 3 раза 

больше. Учет прочих потерь, связанных с Френелевским отражением на 

непросветленных окнах усилителя и поглощением излучения молекулярным фтором 

(он входит в состав рабочего газа и в невозбужденном состоянии поглощает 

лазерное излучение) в ненакачанных электронным пучком областях вблизи окон 

усилителя, согласно оценкам из [140], не меняет ситуацию. Следовательно, в 

наблюдаемое насыщение выходной энергии цуга УКИ на уровне Eout ≈ 1.6 Дж с 

увеличением числа проходов через усилители помимо насыщения усиления 

активной среды вносит вклад неизвестное нелинейное поглощение, возрастающее с 

числом проходов. Целью последующей работы будет поиск источника этого 

поглощения. 
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4.2 Измерение профиля интенсивности пучка в режиме множественной 

филаментации 

Если предположить, что излучение УКИ распределено равномерно, то средняя 

интенсивность в одиночном УКИ составит 𝐼ср =
𝐸

𝑆×𝜏𝑝
=

0.4 Дж

200 см2×900×10−15с
=

2.2 ГВт см2⁄ . В этом случае трехфотонное поглощение в CaF2 (окнах усилителей) 

можно оценить по формуле [136] 

𝐼(𝐿) =
𝐼0

(1+𝛾𝐼0
2𝐿/√3)

      (4.1) 

Для окон толщиной L=4 см, падающей интенсивности 𝐼0=2.2 ГВт/см
2
 и 

коэффициента трехфотонного поглощения γ=3.8×10
-23

см
3
×Вт

-2 
[137] пропускание, 

без учета Френелевского отражения составляет T=I(L)/I0≈1. Таким образом, средняя 

интенсивность в усиленном УКИ такова, что существенного нелинейного 

поглощения в окнах усилителей наблюдаться не должно, а возможное нелинейное 

поглощение может быть связано с неоднородным распределением излучения и 

наличием каких-то «горячих точек». Следовательно, необходимо понять, каковы 

характерные масштабы неоднородностей интенсивности в усиленном УКИ. 

Поскольку пиковая мощность такого импульса, P~0.4 ТВт многократно превышает 

критическую мощность самофокусировки в воздухе Pcr=100 MВт [7, 164], 
𝑃

𝑃𝑐𝑟
~4 ×

103, можно ожидать существенного влияния самофокусировки излучения на 

распределение интенсивности (плотности энергии) в лазерном пучке.  

Для измерения поперечного профиля распределения интенсивности УФ 

излучения была использована методика, основанная на измерении люминесцентного 

отклика стекла К8 [165] (Рис. 4.6). Одиночный или цуг усиленных УКИ подавались 

на стеклянную пластину, изображение люминесценции которой строилось с 

помощью макрообъектива Мир-1 на ПЗС камеру Видеоскан-285-UV.  
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Рис. 4.6 Схема измерения поперечного профиля пучка УФ УКИ. 1- Пластина из 

стекла К8, 2- Объектив, 3- ПЗС камера. 

Такая методика была выбрана ввиду ряда существенных особенностей диагностики 

УКИ: высокая интенсивность УКИ делала невозможным прямое измерение с 

помощью CCD матрицы в силу небольшого порога разрушения матрицы (~50 

Вт/см
2
), а размер матрицы (~0.5 см

2
) не позволял снимать ближнюю зону (S≈200 см

2
) 

целиком. В свою очередь использование люминесценции стеклянной пластины 

позволяло работать без ослабления мощности пучка и как следствие изменения 

условий нелинейного распространения. Кроме того имелась возможность снимать 

полный профиль пучка большой площади в одном измерении. Нелинейность 

отклика люминесценции стекла К8 в зависимости от падающей интенсивности была 

одновременно и достоинством и недостатком методики: она значительно 

увеличивала динамический диапазон измерений, но при этом требовалась 

калибровка нелинейного отклика люминесценции на падающее УФ излучение. В 

связи с чем, в независимых экспериментах с помощью УКИ Ti
3+

:Al2O3 лазера в той 

же схеме (Рис. 4.6) была получена калибровочная зависимость интенсивности 

люминесценции стекла от интенсивности УКИ (Рис. 4.7). С помощью 

дифракционного аттенюатора энергия УКИ ослаблялась от 0.14 до 0.007 мДж (что 

соответствует изменению пиковой мощности УКИ от 1.4 до 0.07 ГВт). Затем 

излучение фокусировалось линзой с F=1 м в пятно с распределением излучения, 

близким к Гауссову. Для того чтобы исключить возможное влияние 
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самофокусировки излучения на распределение в облучаемом пятне, калибровка 

люминесценции стекла проводилась как при фокусировке в воздухе, так и в вакууме. 

Непосредственно в эксперименте для каждой энергии УКИ находился 

максимальный по пятну сигнал люминесценции, который приписывался 

соответствующей максимальной плотности энергии. 

 

Рис. 4.7 Зависимость люминесцентного отклика стекла К8 от падающей 

интенсивности УФ излучения в воздухе и вакууме. 

В дальнейшем используя калибровочную кривую люминесценции стекла, из 

измеренного профиля люминесценции для пучка усиленного УКИ восстанавливался 

профиль распределения плотности энергии (и интенсивности) усиленного УКИ. 

Изображение люминесценции, соответствующей поперечному сечению слегка 

поджатого пучка для мощного одиночного усиленного УКИ с энергией E~ 0.2 Дж на 

расстоянии ~25 м от усилителя ГАРПУН показано на Рис. 4.8. 

Как видно, лазерный пучок распадается на множество горячих точек, причем 

подобная структура пучка прослеживалась на расстоянии десятков метров, что 
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позволяет говорить о самоканаллировании или множественной филаментации 

излучения [165, 166]. 

 

Рис. 4.8 Распределение люминесценции для усиленного УКИ с пиковой мощностью 

P=0.2 ТВт, цифрами отмечены отдельные филаменты, представленные на Рис. 4.9. 

Распределение филаментов в пучке задавалось фазовыми вариациями 

волнового фронта пучка при прохождении выходного окна усилителя из CaF2, 

которое имело блочную структуру, то есть представляло из себя сростку из 

нескольких монокристаллических блоков. Вследствие этого дополнительный набег 

фазы на границе блоков был затравкой для самофокусировки излучения. Вопросы 

нелинейного распространения и множественной филаментации мощных усиленных 

УФ УКИ более подробно изучались в других работах автора диссертации [165, 167, 

168], здесь же будет рассмотрено только влияние самофокусировки на усиление УФ 

УКИ в KrF усилителях. Для подсчета числа филаментов и содержавшейся в них 
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энергии после преобразования распределения люминесценции в плотность энергии 

УФ излучения задавался критерий, согласно которому горячая точка считалась 

филаментом, если плотность энергии в ней Qf >0.3Qmax, где Qmax – максимальная 

плотность энергии среди всех горячих точек. Для УКИ с пиковой мощностью P=0.2 

ТВт~2000Pcr число филаментов составило Nf= 289±20, а содержащаяся в них доля 

энергии составила ξ≈30-40%. Доля энергии определялась как отношение суммарной 

энергии переносимой в филаментах (где Qf >0.3Qmax) к полной энергии в импульсе. 

Т.е. один филамент переносит мощность Pf= 0.3P/Nf ~200 МВт, что соответствует 

~2×Pcr, т.е. нескольким критическим мощностям самофокусировки.  

 

Рис. 4.9 Профиль распределения интенсивности одиночных филаментов, 

отмеченных цифрами на Рис. 4.8 

Измеренный диаметр различных филаментов, отмеченных цифрами 1…5 на 

Рис. 4.8, составил по уровню 1/2 от максимума df = 290±50 мкм (Рис. 4.9). Полагая 

Гауссово распределение излучения в филаменте для площади Sf = πaf
2
 (af = df /2ln2), 

получаем интенсивность If=Pf/Sf=(2.0±0.6)·10
11

 Вт/cм
2
 и плотность энергии Qf = 



123 

 

0.20±0.06 Дж/см
2
 в филаментах, что в 100 раз больше средних по выходной апертуре 

усилителя значений (𝐼ср = 2.2 ГВт см
2;  𝑄ср = 2 ⁄ мДж/см

2
).  

Отметим, что в литературе имеет место довольно большой разброс 

относительно параметров УФ филаментов. Для излучения на длине волны 248 нм в 

теоретической работе [42] предсказывается формирование филаментов диаметром 

df= 50 мкм, с пиковой интенсивностью If=2.7·10
13

 Вт/cм
2
 при длительности импульса 

100 фс, тогда как в работе [152] экспериментально измеренный размер филамента 

составил df= 150 мкм, а пиковая интенсивность If=2.2·10
11

 Вт/cм
2
 при длительности 

импульса 450 фс. В этой же работе, по результатам численного моделирования было 

указано, что пиковая плотность электронов в филаменте достигает 10
15

 см
-3

. Однако, 

как было показано в Главе 3 (см. например Рис. 3.6) подобная плотность плазмы 

недостижима для импульсов столь низкой интенсивности. Если для параметров 

импульса из работы [152] рассчитать пиковую плотность электронов на оптической 

оси с учетом измеренных в Главе 3 сечений МФИ компонент воздуха (см. раздел 

3.1.4), то даже в случае воздуха с содержанием влаги 2%, что маловероятно в 

условиях лабораторного эксперимента, предельно достижимая плотность электронов 

составляет ~2×10
13

 см
-3

, что на 2 порядка ниже указанного в работе [152] значения. 

Следовательно, выполнение общепринятого для филаментов с λ=800 нм условия 

баланса между самофокусировкой излучения и дефокусировкой на плазме [7], в 

случае λ=248 нм потребовало бы на 2 порядка больших сечений фотоионизации, по 

сравнению с имеющимися в литературе (см. например [7, 11]) либо измеренными в 

настоящей работе. Исходя из этого можно предположить, что в случае 

филаментации коллимированных 248-нм УКИ, физический механизм, 

ограничивающий самофокусировку излучения и определяющий параметры УФ 

филаментов, вероятно, не связан с образованием плазмы. Отметим, что в литературе 

встречается достаточно много работ, где наблюдалась бесплазменная филаментация 
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и были предложены альтернативные физические механизмы, ограничивающие 

самофокусировку излучения (см. подробнее [168- 174]). 

В целом измеренная в [152] интенсивность в одиночном филаменте If=2.2·10
11

 

Вт/cм
2
 хорошо согласуется с измеренным в нашей работе значением. Разброс 

диаметров филаментов, по всей видимости, связан с отличиями в условиях 

фокусировки, в работах [42] и [152] излучение фокусировалось линзой. 

Дополнительная (по сравнению с Керровской самофокусировкой) фокусировка 

излучения приводит к изменению параметров филаментов, в частности, наличие 

линзы приводит к тому, что фокус линзы fL складывается с нелинейным фокусом 

fKerr, как 𝑓−1 = 𝑓𝐿
−1 + 𝑓𝐾𝑒𝑟𝑟

−1 , что навязывает более раннюю филаментацию (f < fKerr) и 

меньший диаметр пучка, по сравнению с коллимированным филаментом (см. 

например обзоры [5-7]). Также имеет место отличие в длительностях исследуемых 

импульсов, в нашем случае τр=900 фс, тогда как в работах [42] τр=100 фс и [152] 

τр=450 фс. Отличие в длительности может приводить к существенному изменению 

нелинейного показателя преломления n2 в связи с наличием инерционного 

нелинейного отклика среды связанного с ВКР [175, 176], что для импульсов с 

длиной волны 248 нм было продемонстрированно в работе сотрудников ФИАН 

[164]. 

Таким образом, из-за большого превышения пиковой мощности усиленного 

УКИ над критической мощностью самофокусировки происходит множественная 

филаментация излучения. В связи с этим возникает ряд вопросов, а именно, (1) на 

каком этапе при усилении УКИ происходит формирование множественных 

филаментов; (2) можно ли уменьшить филаментацию пучка, если использовать 

монокристаллические (моноблочные) окна в KrF усилителях; (3) каково влияние 

филаментации на нелинейные потери в проходной оптике и активной среде. 
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Для ответа на первые два вопроса был проведен эксперимент, в котором с 

помощью той же методики измерялся поперечный профиль пучка для одиночного 

УКИ и цуга УКИ усиливаемых в четырех проходах через предусилитель, на котором 

были установлены монокристаллические окна. Затем излучение проходило весь 

тракт усиления в схеме (4+2), где наиболее ярко проявлялось ограничение выходной 

энергии излучения. Однако в данных экспериментах усилитель ГАРПУН не 

накачивался. Соответствующие отдельным измерениям положения на схеме (Рис. 

4.10) отмечены цифрами. 

 

Рис. 4.10 Схема измерения поперечного профиля пучка в тракте усиления. 

Полученные распределения излучения для одиночного УКИ и цуга УКИ приведены 

на Рис. 4.11. Как видно, филаментационная структура начинает формироваться уже 

после первых двух проходов излучения в предусилителе (Рис. 4.11а, б), а после 

четырех проходов перед большим пространственным фильтром (положение 3) видна 

уже полностью сформированная картина филаментации (Рис. 4.11в, г). Напомним, 
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что энергия одиночного УКИ после четырех проходов в предусилителе составляла 

около E=100 мДж, что при длительности импульса τр=700 фс, соответствовало 

мощности P=0.15 ТВт≈1500Pcr.  

 

Рис. 4.11 Поперечные профили распределения интенсивности усиленного УКИ 

(верхний ряд) и цуга УКИ (нижний ряд), размер изображений 3×3 см. Цифрами 

обозначены положения на Рис. 4.10. 

Пропускание через ненакачиваемый усилитель ГАРПУН приводило к падению 

полной энергии и уменьшению числа филаментов (д, е). Большое яркое пятно на 

изображениях (а-г) является следом от УСИ, которое задерживалось 

пространственными фильтрами (Рис. 4.12). Распространение и фокусировка 

филаментированного пучка через малую диафрагму в вакууме приводило к 

некоторому выравниванию картины филаментации, хотя и не устраняло её 

полностью. 
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Рис. 4.12 Поперечные профили распределения интенсивности усиленного УКИ 

(левая колонка) и цуга УКИ (правая колонка), после пространственных фильтров, 

размер изображений 3×3 см. 

Как видно на Рис. 4.12, где показаны профили излучения после пространственных 

фильтров в положении (2) и (4) пропускание через фильтры полностью убирает УСИ 

и значительно искажает картину филаментации.  

 Сравнение картин филаментации одиночных УКИ и цуга показывает, что они 

очень похожи, положение одиночных филаментов и их пространственное 

распределение на временном интервале в несколько десятков наносекунд (задержка 

между первым и последним УКИ в цуге) меняется незначительно. Кроме того, 

картина филаментации хорошо воспроизводилась в каждой серии экспериментов 
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(при неизменной юстировке пучка), если за время между импульсами накачки 

успевала выровняться температура рабочей смеси в усилителе. 

Таким образом, мы продемонстрировали, что в случае многопроходного 

усиления субпикосекундных УКИ даже для однородных монокристаллических окон 

усилителя по мере увеличения мощности излучения развивается мелкомасштабная 

самофокусировка и множественная филаментация лазерного пучка, обусловленные 

нелинейным набегом фазы на начальных случайных неоднородностях 

пространственного распределения излучения. Использование вакуумных 

пространственных фильтров, хотя и несколько выравнивает распределение, не 

устраняет полностью филаментацию пучка.  

4.3 Измерение нелинейных потерь энергии УКИ в CaF2 

 Для оценки влияния эффекта множественной филаментации на нелинейные 

потери при усилении УКИ был проведен модельный эксперимент, в котором 

исследовалось нелинейное поглощение УФ УКИ с интенсивностью 10
9
÷5·10

11
 Вт/cм

2
 

в CaF2, материале окон усилителей. Излучение третьей гармоники Ti
3+

:Al2O3 

стартового комплекса c λ=248.5 нм фокусировалось длиннофокусной линзой c 

f = 2 м в плоскопараллельную пластину из CaF2 толщиной 2 см, которая 

располагалась в области перетяжки пучка на расстоянии ~8 см до фокальной 

плоскости (Рис. 4.16). Положение образца из CaF2 вдоль оптической оси выбиралось 

таким образом, чтобы диаметр пятна на входе в образец (𝑑1 2⁄ ~ 300 мкм, измеренный 

профилометром SP620U), был равен среднему диаметру отдельных филаментов в 

мощном пучке усиленных УКИ. 

Энергия УКИ на выходе из стартового комплекса измерялась калориметром 

OPHIR и составляла ~0.1 мДж при длительности импульсов ~100 фс, что 

соответствовало средней мощности P ~ 1 ГВт. Падающее на образец излучение 

поэтапно ослаблялось дифракционным аттенюатором DVA-22-250 в 100 раз, причем 
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размер пятна на входе в образец был примерно одинаков как при максимальной 

мощности УКИ, в 10 раз превышавшей критическую мощность филаментации Pcr в 

воздухе, так и при минимальной мощности, которая была в 10 раз ниже критической. 

В данном эксперименте условия прохождения окна усилителя отдельными 

филаментами воспроизводились в значительно более широком диапазоне пиковых 

мощностей, которые были заведомо выше критической мощности самофокусировки 

в CaF2 (см. раздел 4.4). 

 

Рис. 4.13 Схемы измерения (а) пропускания образца из CaF2 и (б) спектральной 

диаграммы направленности излучения. 1- линза, 2- образец из CaF2, 3- диафрагма, 4- 

спектрометр. (Римскими цифрами отмечен ход лазерного пучка в отсутствии (I) и в 

присутствии образца (II)) 

 Поскольку чувствительность имеющихся калориметров была недостаточна для 

измерения небольших изменений энергии в диапазоне 1÷20 мкДж, в экспериментах 

для измерения энергии использовался спектрометр ASP с ПЗС-линейкой. При 

больших интенсивностях излучения падающего на CaF2 (I0>2×10
11

 Вт/см
2
) 

наблюдалось сильное рассеяние излучения по углам, в связи с чем, для учета 
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рассеяния, излучение пропускалось через ирисовую диафрагму, диаметр которой 

был равен поперечному размеру пучка в отсутствии образца (Рис. 4.13а). Прошедшее 

через диафрагму излучение с помощью короткофокусной линзы направлялось на 

спектрометр. Типичные спектры излучения, прошедшего через воздух и CaF2, 

приведены на Рис. 4.14.  

 

Рис. 4.14 Нормированные спектры излучения, прошедшего через воздух (Рис. 

4.13а) (оранжевые треугольники) и образец из CaF2 (синие кружки) При пиковой 

мощности УКИ 0.75 ГВт. Черной полоской отмечена полоса усиления KrF. 

Как видно, излучение в воздухе имеет широкие спектральные крылья, 

отстроенные от основной длины волны на ~10 нм. Подобный спектральный сдвиг 

соответствует изменению энергии кванта на hΔ𝜈~0.2 эВ, что по порядку величины 

соответствует размеру колебательного кванта основного состояния молекулярного 

кислорода 𝜔e=1580 cм
-1

 (0.196 эВ) [177]. Исходя из чего можно сделать вывод, что 

широкие спектральные крылья являются результатом ВКР на колебательной 

структуре молекулярного кислорода. В случае излучения, прошедшего через CaF2 

помимо широких спектральных крыльев наблюдается сильное уширение 

центрального максимума и появление на нем нескольких спектральных пиков, 
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которые подробнее анализируются позднее. Из сравнения интегралов по 

спектральным распределениям излучения, прошедшего через образец и в его 

отсутствие, находилась относительная величина пропускания (ослабления) 

излучения, обусловленная суммарным эффектом нелинейного поглощения и 

рассеяния. Такая методика регистрации позволяла исключить влияние уширения 

спектра прошедшего через CaF2 излучения на результаты измерений, которое 

отмечалось при использовании фотодиодов, имеющих сильную зависимость 

спектральной чувствительности от длины волны излучения в УФ области спектра. В 

воздухе (где также можно было ожидать некоторого поглощения излучения) 

интеграл по спектру излучения, прошедшего через фокальную перетяжку, в 

пределах погрешности измерений линейно зависел от падающей энергии (Рис. 4.15). 

При этом энергия УКИ, непосредственно измеренная калориметром при нулевом 

ослаблении дифракционного аттенюатора, до и после перетяжки пучка с точностью 

до погрешности измерений совпала. В связи с чем, значения интегралов по спектру 

были привязаны к падающей энергии и мощности УКИ. Отметим, что причина 

отсутствия существенного поглощения в воздухе (по сравнению с экспериментами в 

Главе 3) связана с на порядок меньшей числовой апертурой фокусировки 

(NA≈2.7×10
-3

) и низкой η≈20% влажностью воздуха. 

Результаты подобной обработки с учетом Френелевского отражения от обеих 

поверхностей образца показаны на Рис. 4.18а. Видно, что значительные нелинейные 

потери в CaF2 возникают для УКИ с пиковой мощностью более 0.1 ГВт, что 

соответствует интенсивностям падающего на образец излучения ~10
11

 Вт/см
2
. С 

увеличением мощности УКИ нелинейные потери возрастают и при P=1 ГВт 

достигают ~80%. На Рис. 4.15б показано пропускание образца из CaF2 толщиной 2 

см, а также построенные (с учетом пространственной и временной формы лазерного 

импульса) по формуле (4.1) аппроксимирующие кривые для различных значений 

коэффициента трёхфотонного поглощения γ, где γ1 и γ2 взяты из работ [139] и [137] 
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соответственно. Наилучшее совпадение c экспериментом получено для значения 

γ= (1.1±0.3)×10
-22

см
3
/Вт

2
.  

 

Рис. 4.15 (а) Зависимость прошедшей мощности через воздух (1) и CaF2 толщиной 2 

см (2) от мощности падающего излучения. (б) Эксп. зависимость пропускания 

образца из CaF2 толщиной 2 см от падающей интенсивности (точки) и 

аппроксимирующие зависимости для различных значений коэффициента 

трёхфотонного поглощения γ. Зеленой штриховкой отмечен диапазон мощностей и 

интенсивностей If для филаментов в пучке усиленных УКИ. 

Отметим, что в нашем случае, в отличие от работы [137], где использовались 

импульсы со схожей длительностью (450 фс), коэффициент γ учитывает как потери 

на нелинейное поглощение, так и на рассеяние излучения. В остальном, мощности 

(интенсивности) УФ излучения, при которых проявляются нелинейное поглощение и 

рассеяние в CaF2, близки к приведенным в работах [106, 137]. 

Помимо прямых потерь энергии, связанных с нелинейным поглощением и 

рассеянием излучения, как отмечалось выше, также наблюдалось сильное уширение 

спектра излучения, прошедшего через образец CaF2 (Рис. 4.15). Уширение спектра, 
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хотя и в меньшей степени, наблюдалось и при фокусировке в воздухе. При этом 

значительная часть энергии, достигающая нескольких десятков процентов, 

содержалась в широких крыльях, полуширина которых D1/2 ~ 20 нм намного 

превышает полосу усиления лазерного перехода KrF (~2.5 нм), и, следовательно, они 

не участвовали в усилении. Чтобы оценить связанные с этим потери, спектр 

излучения интегрировался в полосе усиления KrF (отмечена черной полоской на Рис 

4.17), и находилась доля энергии по отношению к полной энергии во всем спектре. В 

случае воздуха, доля энергии в спектральных крыльях за пределами полосы 

усиления KrF составляла до 50% при максимальной мощности излучения 0.75 ГВт, 

тогда как при прохождении излучения через образец из CaF2 более 90% полной 

энергии импульса оказывалось за пределами полосы усиления. 

Чтобы понять природу уширения спектра и рассеяния излучения, был 

проведён эксперимент (Рис. 4.13б), в котором измерялась спектральная диаграмма 

направленности излучения, прошедшего через воздух и CaF2. Для этого спектрометр 

ASP-150 устанавливался на прецизионную подвижку, с помощью которой смещался 

поперёк пучка, а излучение на спектрометр не фокусировалось. Полученные спектры 

излучения на оптической оси и на краях углового распределения при пиковой 

мощности падающего излучения 0.8 ГВт приведены на Рис. 4.16а, б, г-е. Путем 

интегрирования спектров строилась угловая диаграмма, приведенная на Рис. 4.16в.  

Как видно, в случае воздуха, спектр излучения на краях углового 

распределения (б) похож на спектр на оптической оси (а), при этом на краях 

отсутствуют (вероятно, находятся вне диапазона чувствительности прибора) 

широкие спектральные крылья, а спектральная ширина на полувысоте Δλ=1 нм 

соответствует длительности импульса τр=100 фс. Ширина спектра излучения на 

оптической оси несколько шире, Δλ≈2 нм, и, по всей видимости, уширена 

вращательным вынужденным комбинационным рассеянием (ВКР) в воздухе. 
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Отметим, что в случае воздуха угловая диаграмма с шириной по полувысоте Δθ≈0.1 

рад задается фокусирующей линзой. 

 

Рис. 4.16. Спектры излучения, прошедшего через воздух (а, б) и CaF2 (г-е) для 

различных углов рассеяния (в радианах) при пиковой мощности падающего 

излучения 1 ГВт. Угловая диаграмма излучения прошедшего через воздух и CaF2 (в). 

Пунктиром отмечена центральная длина волны 248.5 нм. 
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При прохождении излучения через образец из CaF2 формируется широкий, по 

сравнению с воздухом, конус излучения (Рис. 4.16в). При этом, как на оптической 

оси, так и на краях углового распределения спектр излучения содержит большое 

число не эквидистантных спектральных линий, отстроенных от основной длины 

волны (отмечена пунктиром) как в длинноволновую, так и в коротковолновую 

область (Рис. 4.19г-е). К подобному рассеянию и уширению спектра могут 

приводить два процесса, фазовая самомодуляция излучения (ФСМ) и ВКР. 

Как правило, величина уширения спектра из-за ФСМ пропорциональна B-

интегралу 𝐵 =
2𝜋

𝜆
∫ 𝑛2𝐼(𝑙)𝑑𝑙
𝐿

0
 [7]. Подставив формулу 4.1 и проинтегрировав, 

получаем  

𝐵 =
2𝜋𝑛2𝐼0 ln(

𝛾𝐼0
2𝐿

√3
+1)

𝜆
𝛾𝐼0
2𝐿

√3

      (4.2) 

Где I0 интенсивность излучения на входе в образец, L- толщина образца, 𝑛2- 

нелинейный показатель преломления образца, 𝛾- коэффициент нелинейного 

поглощения. Для I0 = 0.8 ТВт/см
2
 величина B≈8, т.е. можно ожидать уширение 

исходного спектра Δλ=1 нм до ~8 нм, что по порядку величины соответствует 

уширению, наблюдаемому в эксперименте Δλ=5 нм (Рис. 4.14). 

В пользу ВКР свидетельствует то, что интенсивные линии, смещенные на 

ν̃ = 157, 218, 289, 332 см−1 (Рис. 4.16г-е) известны из литературы [178] и 

соответствуют, согласно [179] вынужденному комбинационному рассеянию второго 

порядка. Положение стоксовой и антистоксовой компонент ВКР первого порядка, 

которому соответствует величина Рамановского сдвига ν̃ = 321 см−1 [180], по всей 

видимости, перекрывается максимумами с ν̃ = 332 см−1. Что касается линии, 

смещенной на ν̃ = 120 см−1, она соответствует диапазону, который, насколько 

известно автору, ранее не исследовался. Отметим, что для ВКР порядок процесса 
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определяется спектром фононных колебаний (числом фононов), участвующих в 

рассеянии, где первый порядок относится к коллективным колебаниями решётки Ca 

относительно F [179].  

Вероятно, на рассеяние излучения и уширение спектра оказывают влияние оба 

процесса, и ФСМ, и ВКР, выделить вклад каждого из них из имеющихся 

экспериментальных данных затруднительно. 

4.4 Оценка влияния множественной филаментации излучения на нелинейные 

потери в оптике и активной среде при усилении УФ УКИ в KrF 

Для оценки потерь филаментированного лазерного пучка в окнах оконечного 

KrF усилителя будем считать, что согласно измерениям (см. раздел 4.2) УКИ с 

энергией 0.2 Дж и пиковой мощностью 0.2 ТВт содержит около 300 филаментов с 

пиковой интенсивностью If ~ 2×10
11

 Вт/см
2
 и плотностью энергии Qf ~ 0.2 Дж/см

2
 (в 

100 раз большей средних значений), которые переносят долю энергии ξ≈30%. При 

прохождении окна из CaF2 толщиной 4 см потери каждого филамента на нелинейное 

поглощение и рассеяние, согласно данным из Рис. 4.15 и формуле (4.1), составляют 

Rнл≈90% (при γ= 1.1×10
-22

см
3
/Вт

2
). Вдобавок к этому, из-за уширения спектра 

излучения в CaF2, доля прошедшего излучения, попадающего в полосу усиления KrF 

составляет не более 30%. Следовательно, в случае формирования филаментов в 

тракте усиления, потери энергии УКИ при прохождении через толстую оптику 

приблизительно соответствуют доле энергии, содержащейся в филаментах ξ, т.е. 

составляют ~ 30÷40%. В эксперименте измеренное пропускание окна усилителя для 

пучка, состоящего из множества филаментов (Рис 4.11), составило T≈60%. С учетом 

Френелевского отражения это хорошо согласуется с приведенной выше оценкой 

T=TF×(1-ξ)≈0.92×(1-0.3)=64%.  

В приведенной выше оценке мы исходили из предположения, что поперечные 

распределения излучения УКИ в толще окна и в воздухе идентичны. Такое 

предположение на первый взгляд противоречит сложившемуся представлению о 
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множественной филаментации [5-7, 181], согласно которому отдельные филаменты 

переносят мощность, близкую к критической. В CaF2, в связи с высокой, по 

сравнению с воздухом, плотностью среды критическая мощность самофокусировки 

должна быть существенно ниже. Согласно [182] для УФ излучения в CaF2 n0 =1.45 и 

n2= 1.9×10
–16

 см
2
/Вт. Подставляя эти значения в формулу (1.13) получаем значение 

Pcr=3 МВт. Поскольку Pcr в CaF2 в ~30 раз ниже, чем в воздухе, можно было бы 

ожидать, что в нем увеличится как число филаментов, так и суммарная доля 

переносимой ими мощности.  

Подобного перераспределения мощности при распространении пучка в CaF2 

не наблюдалось. Иллюстрацией этому служит Рис 4.17, где приводится фотография 

свечения множества филаментов лазерного пучка, перешедших из воздуха в образец 

из CaF2. Видно, что на длине образца наблюдается затухание филаментов, в то время 

как их плотность не успевает измениться.  

 

Рис. 4.17 Иллюстрация нелинейного поглощения большого числа филаментов, 

распространяющихся в CaF2. Излучение распространяется справа налево. 

 Кроме того, окна KrF усилителей, ввиду высоких значений линейного и 

нелинейного показателей преломления CaF2, могут вносить дополнительный вклад в 

формирование филаментации пучка. Поскольку плотность энергии в филаментах 

𝑄𝑓 ≈ 0.2 Дж см2⁄  в сто раз превышает плотность энергии насыщения 𝑄𝑠 ≈
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2 мДж см2⁄  в активной среде KrF лазера и превосходит предельную плотность 

энергии 𝑄𝑠
𝑔0

𝛼𝑛𝑠
~50 мДж/см

2
, филаменты будут поглощаться в активной среде из-за 

преобладания ненасыщаемых потерь над насыщенным усилением (подробнее см. 

раздел 1.2.2). 

4.5 Наведенное поглощение в окнах из СaF2 и пробой оптики в филаментах. 

Наведенное стационарное поглощение УФ излучения в окнах KrF усилителей, 

связанное с наработкой центров окраски в CaF2 вследствие двухфотонного 

поглощения УКИ, хотя и составляло малую часть от нестационарного нелинейного 

поглощения и рассеяния (действующих в течение импульса), но накапливалось от 

импульса к импульсу, что приводило к постепенному уменьшению выходной 

энергии УКИ.  

 

Рис. 4.18 Дефекты в выходном окне усилителя Бердыш, образовавшиеся в 

результате оптического пробоя в филаментах. 
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Зондирование выходного окна усилителя ГАРПУН излучением 

электроразрядного KrF-лазера показало, что исходное пропускание ~ 92 % (близкое 

к Френелевскому) после нескольких сотен импульсов уменьшилось до 72 %, а 

пропускание противоположного окна, работающего при меньших мощностях УКИ, – 

до 84 %. Помимо этого, при продолжительной работе в схеме усиления УКИ (4+2) в 

выходном окне предусилителя возникали множественные каналы оптического 

пробоя как результат воздействия филаментов лазерного пучка (Рис. 4.18). 

Продолжительный (в течение ~6 ч) отжиг окон в муфельной печи при 

температуре 350 °С и последующая их полировка для удаления поверхностного 

дефектного слоя, образовавшегося при взаимодействии нагретого CaF2 с 

атмосферным воздухом, восстанавливали исходное пропускание окон. 

Обесцвечивание центров окраски наблюдалось и при длительном (в течение 

нескольких дней) УФ облучении окон ртутной лампой. При этом, естественно, 

необратимые дефекты, связанные с пробоем оптики, сохранялись. Наиболее 

оптимальной с точки зрения сохранности оптики и уменьшения её деградации 

оказалась схема усиления УКИ (2+2). 
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4.6 Выводы к Главе 4  

Экспериментально исследовано явление насыщения выходной энергии при 

усилении УКИ в эксимерных KrF усилителях с накачкой электронным пучком. 

Показано, что при усилении УКИ субпикосекундной длительности при пиковой 

мощности P>0.1 ТВт, что соответствует ~1000 критическим мощностям для 

самофокусировки излучения, из-за неустойчивости волнового фронта в 

усилительном тракте происходит мелкомасштабная самофокусировка излучения, в 

результате чего в пучке образуется несколько сотен филаментов. С помощью 

методики диагностики УФ излучения по люминесценции стекла К8 были измерены 

параметры одиночных филаментов: их диаметр по уровню 1/2 от максимума 

составил df = 290±50 мкм; максимальная интенсивность If = (2.2±0.6)·10
11

 Вт/cм
2
 и 

плотность энергии Qf = 0.20±0.06 Дж/см
2
 в филаментах в 100 раз больше средних по 

выходной апертуре усилителя значений (соответственно ~10
9
 Вт/cм

2
 и ~ 1 мДж/см

2
). 

При этом в филаментах содержалось ξ≈30-40% от полной энергии УКИ.  

В эксперименте, моделирующим взаимодействие филаментов с окнами KrF 

усилителей из CaF2, показано, что нелинейное поглощение излучения, рассеяние и 

уширение спектра, возникающие при высоких интенсивностях излучения, близких к 

интенсивностям в филаментах, приводят к почти полной потери энергии, 

переносимой в филаментах. Наряду с большими ненасыщаемыми потерями в KrF 

активной среде (в условиях насыщения усиления) нелинейные потери в окнах 

усилителей существенно ограничивают выходную энергию УКИ при усилении 

филаментированного лазерного пучка.  

Исходя из полученных результатов, целью следующей Главы будет 

подавление самофокусировки и множественной филаментации излучения.  
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Глава 5. Подавление множественной филаментации.  

 

В главе описывается новая методика подавления множественной 

филаментации за счет само-дефокусировки излучения в ксеноне – среде с 

резонансно-индуцированным отрицательным нелинейным показателем преломления 

на длине волны 248 нм. Впервые продемонстрировано полное подавление 

множественной филаментации в УФ лазерных пучках со сверхкритической 

мощностью излучения. 

5.1 Явление отрицательной Керровской нелинейности 

В предыдущем разделе было показано, что мелкомасштабная 

самофокусировка субпикосекундных тераваттных импульсов и множественная 

филаментация лазерного пучка в схемах прямого (не чирпированного) усиления 

УКИ в KrF усилителях сильно ухудшают профиль пучка и вследствие нелинейных 

потерь ограничивают предельно достижимые энергии и мощности. Использование 

схем для усиления чирпированных импульсов встречает значительные трудности из-

за отсутствия дифракционных решеток для оптических компрессоров в УФ 

диапазоне (см. раздел 1.2.3). Исходя из этого, в данной главе рассмотрен новый 

метод подавления множественной филаментации KrF лазерного пучка и связанных с 

ней нелинейных потерь за счет самоиндуцированной Керровской дефокусировки УФ 

излучения в ксеноне, обусловленной отрицательным нелинейным показателем 

преломления n2 вблизи двухфотонного резонанса. Сущность этого явления можно 

понять, рассмотрев формулу для кубической поляризуемости среды, которая в 

одноэлектронном приближении на частоте воздействующего излучения имеет вид 

[177]: 
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   (5.1) 

где
'nnd  - матричные элементы оператора дипольного момента, связывающие 

соответствующие состояния, i  - основное состояние, а суммирование идет по 

всем состояниям атомного спектра. Как видно, если удвоенная частота (энергия двух 

квантов) лазерного излучения 2𝜔 немного превышает энергию электронного 

состояния 𝜔𝑛′𝑖 в атоме, то первое слагаемое в уравнении для поляризуемости среды 

при приближении к резонансу «сверху», формально, стремится к 

lim2𝜔→+𝜔
𝑛′𝑖

1

(𝜔𝑛′𝑖−2𝜔)
= −∞. Т.е. в формуле (5.1) в условиях резонанса основной 

вклад будет вносить первое слагаемое, при этом вся сумма (5.1) будет иметь 

отрицательный знак. 

Для излучения на длине волны 248 нм подобный резонанс имеет место для 

двухфотонного перехода из основного 5𝑝6( 𝑆0) 
1  в 6p[1/2]0 состояние ксенона. При 

этом резонансная природа этого явления приводит к тому, что абсолютная величина 

отрицательного n2 в ксеноне в несколько раз превышает типичные значения 

нерезонансных положительных n2 для кислорода, азота и других газов. Этот эффект 

был впервые предсказан и экспериментально подтвержден в работе [183], где была 

продемонстрирована как самоиндуцированная дефокусировка излучения, так и 

компенсация самофокусировки и фазовой самомодуляции при относительно 

небольшой (~10%) добавке Xe в CO2, газ с большим положительным n2. 

5.2 Подавление множественной филаментации в Xe 

 Схема эксперимента по подавлению множественной филаментации пучка 

показана на Рис. 5.1. Одиночный УФ УКИ от стартового комплекса усиливался по 

схеме (2+2) (см. Рис. 4.1) до энергии E≈0.3 Дж и направлялся в газонаполненную 
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ячейку длиной 2.5 м с входным окном из CaF2 диаметром 9 см, толщиной 1 см и 

выходным окном из стекла К8. Двухзеркальный телескоп (не показан на рисунке) 

согласовывал поперечный размер лазерного пучка с апертурой ячейки. Ввиду 

небольшой несогласованности зеркал телескопа, на выходе получался слегка 

сходящийся пучок с фокусным расстоянием ~150 м, достаточно длинным, чтобы 

поперечный размер пучка мало изменялся на расстояниях, рассматриваемых в 

эксперименте. Профиль пучка после прохождения через воздух, вакуум и Xe 

регистрировался в схеме, аналогичной изображенной на Рис. 4.6, где в качестве 

люминесцирующей пластины использовалось выходное окно ячейки из стекла К8, а 

в качестве ПЗС камеры использовался цифровой профилометр SP620U. 

 Так как отчетливая картина филаментации в схеме усиления (2+2) 

формировалась на расстоянии ~15 м от оконечного усилителя, были проведены две 

серии экспериментов. В первой серии экспериментов (Рис. 5.1а) ячейка 

устанавливалась на расстоянии ~20 м от усилителя, так что в неё входил пучок с 

полностью сформировавшимися филаментами.  

 

Рис. 5.1 Схема экспериментов по подавлению филаментации в Xe. Ячейка с 

ксеноном устанавливалась в лазерный пучок (а) со сформировавшимися 

филаментами, (б) до начала филаментации. 
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 На Рис. 5.2а в увеличенном масштабе изображена часть профиля пучка после 

прохождения ячейки, заполненной атмосферным воздухом. В этом случае 

сохраняется картина множественной филаментации, аналогичная наблюдавшейся в 

атмосфере. 

 

Рис. 5.2 Один и тот же фрагмент поперечного профиля лазерного пучка, 

прошедшего через ячейку с (а) воздухом при p=1 атм, (б) вакуумом при p=10
-2 

Торр, 

(в) Xe при p=0.1 атм. 

Ввиду нелинейной природы поглощения в CaF2, пространственное 

распределение вошедших в ячейку филаментов искажалось. Поскольку 

одновременно с поглощением и рассеянием излучения происходила и 

самофокусировка, точный расчет пространственной моды филаментов после окна из 

CaF2 является сложной теоретической задачей, которая останется за рамками 

настоящей диссертационной работы. Однако ввиду того, что после пропускания 

через вакуум центральный максимум в пространственном распределении 

интенсивности одиночных филаментов имел форму, близкую к Гауссовой (Рис. 5.2б 
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и 5.3) в дальнейшем будем предполагать, что филаменты на входе в ячейку также 

имели распределение, близкое к Гауссовому. 

 

Рис. 5.3. Профиль интенсивности одиночного филамента (по горизонтальной оси), 

отмеченного на Рис. 5.2 буквой «А», прошедшего через ячейку с (1) воздухом при 

p=1 атм, (2) вакуумом при p=10
-2 

Торр, (3) Xe при p=0.1 атм, кривые разнесены по 

интенсивности для удобства восприятия, w0≈500 мкм. 

В случае если ячейка откачана до остаточного давления p=10
-2 

Торр, картина 

филаментации полностью воспроизводится (Рис. 5.2б) (напомним, что положение 

филаментов задаётся, в первую очередь, блочной структурой выходного окна 

оконечного усилителя), но при этом поперечный размер одиночных филаментов 

увеличивается примерно в два раза. Это связано с тем, что в вакууме «выключается» 

Керровская нелинейность, балансирующая естественную дифракцию излучения и 

присутствующее в воздухе рассеяние на плазме. В случае, если ячейка наполнена Хе 

наблюдается гомогенизация пучка, т.е. дефокусировка филаментов и 

мелкомасштабных неоднородностей интенсивности (Рис. 5.2в). Причем данный 
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эффект практически в неизменном виде наблюдался в диапазоне давлений Xе 

р=1÷0.1 атм.  

Распространение отдельного филамента вдоль ячейки можно в параксиальном 

приближении описать следующим уравнением для перетяжки пучка [184]:  

𝑤2(𝑥) = 𝑤0
2(1 + (𝑥 𝑥0)⁄ 2

(1 − 𝑃(𝑥)/𝑃𝑐𝑟))   (5.2) 

где w(x=0)=w0 характерный размер филамента после входного окошка, 

𝑥0 =
𝑘𝑤0

2

2
 –Рэлеевская длина, где k=2π(n0+n2I)/λ248≈ 2.5×10

7 
м

-1
 – волновое число, P(x)- 

пиковая мощность в филаменте вдоль ячейки. Наилучшее совпадение с 

экспериментальными данными (см. ниже) было получено для значения 𝑥0 ≈ 3 м, что 

соответствует величине w0≈500 мкм. Подобное увеличение поперечного размера 

филаментов по сравнению с исходным размером в воздухе (300 мкм) может быть 

связанно с нелинейным поглощением во входном окошке ячейки. В воздухе, когда 

мощность в филаменте на входе в ячейку составляет P(x=0)≈ 𝑃𝑐𝑟
𝑎𝑖𝑟, дифракция 

компенсируется самофокусировкой и размер пучка сохраняется вдоль кюветы. В 

случае, когда ячейка откачана Pcr→∞, поперечный размер филамента определяется 

исключительно дифракцией пучка, в этом случае диаметр филамента в конце ячейки 

w(x=2.5 м)≈1.6w0, что качественно согласуется с экспериментом 

(Рис. 5.3б wvac≈1.7w0). В ксеноне ввиду отрицательного, при λ=248 нм, нелинейного 

показателя преломления 𝑛2
𝑋𝑒, значение критической мощности самофокусировки 

𝑃𝑐𝑟
𝑋𝑒 = 3.77𝜆2/8𝜋𝑛0

𝑋𝑒𝑛2
𝑋𝑒 также, формально, отрицательное. Полагая, что мощность 

филаментов на входе в ячейку заполненную 0.1 атм Xe составляет P(x=0)≈𝑃𝑐𝑟
𝑎𝑖𝑟 и 

мало меняется в процессе распространения в ячейке, поперечный размер филаментов 

будет определяться соотношением 𝑃𝑐𝑟
𝑎𝑖𝑟 𝑃𝑐𝑟

𝑋𝑒 ≈ 𝑛2
𝑋𝑒 𝑛2

𝑎𝑖𝑟⁄⁄ . Согласно работам [183, 

185] 𝑛2
𝑎𝑖𝑟 = 1.2 × 10−22 м

2
/Вт, и 𝑛2

Хе = −8.5 × 10−22 м
2
/Вт (при давлении Xe p=0.1 

атм), т.е. 𝑃𝑐𝑟
𝑎𝑖𝑟 𝑃𝑐𝑟

𝑋𝑒 ≈ −7⁄ . В таком случае, расчетный диаметр филамента на выходе 

из ячейки wXe(x=2.5 м)≈3.9w0 совпадает с наблюдаемым в эксперименте. Отметим, 
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что в последнем случае предполагалось, что дефокусировка излучения происходит 

одинаково на всей длине распространения, что, вероятно, не соответствует 

действительности. Поскольку в окрестности резонанса величина нелинейного 

показателя преломления может сильно зависеть от интенсивности, то по мере 

дефокусировки можно ожидать снижения её эффективности. В целом, можно 

отметить качественное соответствие приведенных оценок с экспериментом. 

К снижению интенсивности в филаментах приводила не только само-

дефокусировка излучения, но и нелинейное поглощение излучения в Xe. 

Измеренные потери энергии пучка при прохождении ячейки заполненной Xe при 

давлении P=1 атм, за вычетом Френелевского отражения, составили ~20% от полной 

энергии импульса. Логично предположить, что нелинейное поглощение излучения 

происходило, в первую очередь, в высокоинтенсивных филаментах. Поскольку 

измеренная ранее доля энергии в них составила ~30% от полной энергии импульса, 

филаменты в ячейке теряют ~2/3 от своей энергии. Таким образом, с учетом 

дефокусировки излучения интенсивность в филаментах падает в ~40 раз 𝐼𝑋𝑒 =

𝐼𝑓

3∙3.62
= 0.025𝐼𝑓. Таким образом, использование ячейки с Xe позволяет существенно 

уменьшить амплитуду неоднородностей интенсивности в пучке за счет 

самоиндуцированной дефокусировки и нелинейного поглощения излучения. 

Нелинейный набег фазы, обычно определяемый как B-интеграл [7],  

𝐵 =
2𝜋

𝜆
∫ 𝑛2𝐼𝑑𝑙
𝐿

0
     (5.3) 

в случае распространения в среде с отрицательным нелинейным показателем 

преломления, формально, отрицательный. Cчитается, что при 𝐵 ≤ 1 нелинейные 

эффекты не возникают, а при 𝐵 ≥ 1 импульс начинает самофокусироваться. В связи 

с этим, можно ожидать, что распространение в ксеноне будет, помимо 

дефокусировки существующих филаментов, «откладывать» появление новых 
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филаментов в воздухе до того момента, пока суммарный набег фазы в ксеноне и в 

воздухе не приобретёт положительный знак. 

𝐵 =
2𝜋

𝜆
[∫ 𝑛2

Хе𝐼𝑑𝑙
𝐿1
0

+ ∫ 𝑛2
𝑎𝑖𝑟𝐼𝑑𝑙

𝐿2
𝐿1

] ≥ 1   (5.4) 

Это предположение подтвердилось во второй серии экспериментов (Рис. 5.1б), 

в которой ячейка, заполненная ксеноном при давлении p=1 атм., устанавливалась в 

1.5 м от оконечного усилителя, т.е. там, где филаменты еще только зарождались. 

Непрозрачное для УФ излучения выходное окно ячейки из стекла К8 заменялось на 

прозрачное из CaF2. Распределение прошедшего излучения контролировалось вдоль 

протяженной трассы в коридоре длинной ~ 100 метров. Профили излучения, 

полученные для УКИ с энергией E0≈ 0.2 Дж на различных расстояниях от усилителя 

с Xe ячейкой и при её отсутствии, представлены на Рис. 5.4. Как видно, пропускание 

через Xe предотвращает распад пучка на множество филаментов, причем подобный 

эффект сохранялся на расстоянии в несколько десятков метров.  

В случае распространения в воздухе, почти на всей длине наблюдается 

филаментация излучения (а-в), при этом число и плотность филаментов постепенно 

убывает с расстоянием, а к концу трассы филаментация пучка без ячейки постепенно 

утрачивалась и в 95 м от усилителя она практически отсутствовала (в). Такое 

поведение нельзя объяснить истощением энергии УКИ на большой длине 

распространения, так как измеренная ранее [186] экспоненциальная длина затухания 

филаментированного пучка составляла Le = 150 м. Следовательно, на расстоянии L = 

95 м от усилителя энергия УКИ E=E0exp(-L/Le)=0.53E0 = 0.11 Дж, что при 

длительности импульса τр≈900 фс соответствует пиковой мощности P=0.12 

TВт≈1200×Pcr.  
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Рис. 5.4 Распределение флюоресценции стекла от лазерного пучка с энергией ~ 0.2 

Дж на различных расстояниях после оконечного усилителя (а-в) шедшего через 

воздух и (г-е) пропущенного через ячейку наполненную Xe при давлении P=1 атм. 

На каждом рисунке указано приблизительное превышение мощности над Pcr. Размер 

изображений 5х5 см. (Круглое пятно на Рис. (д) является ближней зоной конической 

эмиссии в Xe (см. дальше)). 

Скорее всего, прекращение филаментации связано с утратой пространственной 

когерентности пучка за счет разного нелинейного набега фазы в филаментах и 

низкоинтенсивных областях пучка. Некоторым подтверждением этому служит то, 

что в присутствие Xe ячейки, которая компенсирует фазовую самомодуляцию в 

филаментах, на больших расстояниях от усилителя (95 м) распределение излучения в 

пучке менее однородно, чем без ячейки (сравни (в) и (е) на Рис. 5.4). 
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После ячейки с ксеноном пучок почти на всей длине распространения более 

однородный, чем при отсутствии ячейки (г-е). При этом видно, что отдельные 

филаменты возникают на расстоянии ~60 м, что подтверждает идею, что 

отрицательный нелинейный набег фазы в Хе может «откладывать» появление новых 

филаментов в воздухе. В отсутствие филаментов измеренные потери энергии пучка 

при прохождении ячейки заполненной Xe при давлении P=1 атм, за вычетом 

Френелевского отражения, составили <5% от полной энергии импульса. Исходя из 

этого энергию и мощность импульса на расстоянии L можно оценить как 𝐸 =

𝐸0𝑇𝑋𝑒𝑇𝐹 × 𝑒
−𝐿 150⁄ , где E0- энергия на выходе из усилителя, 𝑇𝑋𝑒 ≈ 1 пропускание Xe, 

𝑇𝐹 =0.92
2
- Френелевское отражение от окон ячейки. Поскольку в случае 

подавленной филаментации экспоненциальная длина затухания пучка, вероятно, 

увеличивается, приведенные на Рис. 5.4г-е мощности оценены «снизу». Сравнение 

Рис. 5.4г-е с, например, Рис. 4.11в, где представлен поперечный профиль импульса 

со сходной энергией и аналогичным превышением мощности над Pcr, показывает, 

что полная картина филаментации не восстанавливается. Отметим, что вероятными 

механизмами потерь энергии в Хе являются двухфотонное поглощение и (2+1) 

REMPI ионизация. 

5.3 Влияние подавления филаментации на фокусируемость излучения 

Эффект от подавления филаментации на расходимость лазерного пучка 

исследовался в эксперименте, где излучение фокусировалось сферическим зеркалом 

с f=2.5 м, вблизи фокуса которого располагался УФ конвертор (Рис. 5.5). Чтобы 

избежать абляции стеклянной пластины, на неё с помощью клина, расположенного в 

10 см от фокуса зеркала отводилось ~4% падающей энергии.  
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Рис. 5.5 Схема экспериментов по измерению профиля пучка в фокусе 

сферического зеркала. 

При различном ослаблении люминесценции конвертора с помощью 

нейтральных светофильтров НС-8 снималось несколько распределений в фокальной 

плоскости для пучка, состоящего из множества филаментов и пучка с подавленной 

филаментацией (после ячейки с Хе) (Рис. 5.6а-в). Затем измеренные в нескольких 

диапазонах профили люминесценции сшивались и по калибровочной кривой 

пересчитывались в интенсивности УФ излучения.  

 

Рис. 5.6 Профили излучения в фокусе сферического зеркала после 

пропускания через ячейку с Xe, Рисунки (а-в) простроены в одном линейном 

масштабе и соответствуют разным динамическим диапазонам (разному ослаблению 

люминесценции стекла К8). 
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Рис. 5.7 (а) Распределение излучения, пропущенного через ячейку с Xe, при 

фокусировке зеркалом с f=2.5 м (б) Гауссова аппроксимация распределения 

излучения в фокусе зеркала пропущенного через Хе и шедшего через воздух. 

Полученный таким образом профиль распределения излучения в лазерном 

пучке в диапазоне изменения интенсивностей на четыре порядка показан на Рис. 

5.7а. Аналогичный эксперимент без ячейки с Хе проводился, когда фокусирующее 

зеркало находилось на расстоянии ~20 метров от усилителя, т.е. в зоне со 

сформировавшейся множественной филаментацией.  

Путем интегрирования полученных распределений находилась доля энергии 

излучения в заданном угле (Рис. 5.7б). Расходимость лазерного пучка с подавленной 

филаментацией составила по уровню 0.1 от максимального значения 0.14·мрад 

(отметим, что угол на Рис. 5.7б составляет половину расходимости). В этом угле 

содержалось 50% всей энергии импульса. Расходимость филаментированного пучка 

при отсутствии Xe ячейки была больше всего на 10-15%. 

В целом, существенных отличий в фокусируемости пучка, состоящего из 

множества филаментов, и с подавленной филаментацией не наблюдается. Причина, 

по всей видимости, состоит в том, что филаменты когерентны между собой, что 

будет доказано в следующем разделе. 
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5.4 Монохроматическая ИК коническая эмиссия в Хе. 

 Помимо подавления филаментации, при прохождении 248-нм излучения через 

ячейку с Xe, наблюдалась генерация конической эмиссии в ИК области спектра. 

Эффект был замечен благодаря яркой засветке матрицы ПЗС камеры излучением, 

проходившим через пластину-конвертер из стекла К8 (см. например, Рис. 5.4д). 

Поскольку объектив в схеме регистрации люминесценции (см. Рис. 4.6) строил 

изображение пластины, которая размещалась поблизости, пришедшее издалека ИК 

излучение не фокусировалось на ПЗС матрице.  

Заменив в схеме диагностики объектив на линзу с f=18 см, вблизи фокальной 

плоскости было получено изображение дальней зоны ИК излучения, которое 

состояло из большого числа перекрывающихся тонкостенных колец Рис. 5.8а. При 

отстройке от фокуса кольца преобразовывались в точки (б, в). Рассмотрение этого 

эффекта на основе геометрической оптики (внизу Рис. 5.8) показывает, что кольца в 

фокальной плоскости является следствием конической эмиссии. Каждая 

«образующая» конического волнового фронта фокусируется в точку на кольце, 

причем толщина стенки кольца задаётся угловой шириной конической эмиссии Δα.  

Источником конической эмиссии в Xe является множество одиночных 

филаментов, причем наблюдаемое в эксперименте большое число колец обусловлено 

сходящейся геометрией пучка (напомним, что после телескопа, согласующего 

апертуры пучка и Xe ячейки пучок немного сходился), где филаменты также 

сходятся под небольшим углом. В случае строго коллимированного пучка и, 

соответственно, коллимированных филаментов, коническая эмиссия от всей 

совокупности филаментов фокусировалась бы в единое кольцо.  
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Рис. 5.8 Сверху: Изображение конической эмиссии от большого числа филаментов в 

районе фокуса линзы с f=18 см (а) в фокусе и за фокусом на расстоянии (б) 0.5 см и 

(в) 1 см. Внизу: схема регистрации конической эмиссии. 

Отметим также, что в ближней зоне конической эмиссии в случае внесения 

светофильтров для ослабления ИК засветки ПЗС камеры возникали 

интерференционные полосы равного наклона (Рис. 5.9), из чего следует вывод, что 

ИК излучение от большого числа филаментов является когерентным, а 

следовательно, отдельные филаменты в пучке, состоящем из множества филаментов 

также являются когерентными. Наблюдаемая на Рис. 5.4д спекл-структура в 

засвеченном пятне также свидетельствует о когерентности ИК излучения. 
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Рис. 5.9 Интерференционные полосы в ближней зоне ИК излучения после 

прохождения через плоскопараллельные светофильтры. Вертикальный размер 

изображения составляет 2 мм. 

 

Рис. 5.10 Спектр конической эмиссии в Xe при различном ослаблении 

Измеренная с помощью фотодиода, длительность импульса ИК излучения, 

составила τ=1.2 нс и определялась временным разрешением прибора. Измеренный с 

помощью спектрометра ASP-150 спектр излучения изображен на Рис. 5.10. Он 

состоит из двух узких линий атомарного Xe с длинами волн λ=828 и 823 нм, причем 

интенсивность излучения на длине волны λ=828 нм была на несколько порядков 
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выше. Отметим, что измеренная ширина спектра Δλ≈0.2 нм равна предельному 

разрешению спектрометра, т.е. истинная ширина спектральной линии может быть 

меньше. Согласно табличным данным [177, 187], это излучение соответствует 

атомарному переходу 6𝑝[1 2⁄ ]0 → 6𝑠[3 2⁄ ]1
0.  

Причина, по которой мы наблюдаем в первую очередь излучение на длине 

волны 828 нм, по всей видимости, связана с тем, что верхний уровень перехода 

6𝑝[3 2⁄ ]2 → 6𝑠[3 2⁄ ]2
0, излучающего на длине волны 823 нм находится ниже по 

энергии, и «включается» только в случае существенного динамического 

Штарковского сдвига, как это наблюдалось в работе [188], где также наблюдалась 

коническая эмиссия в Xe, при фокусировке мощных 300 фс УКИ с λ=248 нм. В этой 

работе явление связывалось с вынужденным гипер-Рамановским рассеянием 

(процессом, аналогичным ВКР, но происходящим с участием двух или более квантов 

излучения накачки [189]) или усиленным спонтанным излучением на атомарном 

переходе 6𝑝[1 2⁄ ]0 → 6𝑠[3 2⁄ ]0
1  . Однако в тех экспериментах наблюдался ряд 

существенных отличий, в частности соотношение диаметра кольца к его ширине 

Δα/α=0.3 на много порядков отличалось от наблюдавшегося в наших экспериментах 

Δα/α=0.0025, а ширина спектра ИК излучения составляла ~1 нм, что в 5 раз больше. 

Кроме того, в отличие от настоящей работы интенсивность спектральной линии с 

λ=823 нм была сопоставима с интенсивностью линии с λ=828 нм. По всей 

видимости, эти отличия связаны с тем, что в работе [188] УФ лазерное излучение 

было жестко сфокусировано, при этом интенсивность на 3 порядка превышала 

значение интенсивности в филаментах. 

В настоящей работе рассматривались 2 возможных механизма генерации 

конической эмиссии:  

1. Узконаправленный конический волновой фронт излучения может возникать 

в случае, когда скорость вторичного излучения в среде (в данном случае ИК) ниже, 

чем групповая скорость источника. Подобное явление наблюдаются, например, для 

излучения Вавилова-Черенкова [190-193]. В этом случае, если предположить, что 
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аномальная дисперсия возникает в результате нелинейного распространения УФ 

излучения (известно, что при линейном распространении излучения Xe является 

средой с нормальной дисперсией [194]), то можно найти связь между измеряемым 

углом эмиссии и нелинейным показателем преломления. По соотношению радиуса 

кольца r к фокусу линзы f можно оценить угол конуса α, как 𝛼 = 𝑎𝑟𝑐𝑡𝑔
𝑟

𝑓
= 4 мрад. 

Угол конуса α в данном случае задаёт соотношение между фазовыми скоростями, 

т.е. эффективными показателями преломления для ИК и УФ излучения, как 

𝑛𝑈𝑉
𝑋𝑒 = 𝑛𝐼𝑅

𝑋𝑒𝑐𝑜𝑠 (𝛼)      (5.5) 

где 𝑛𝑈𝑉
𝑋𝑒 = 𝑛0_𝑈𝑉

𝑋𝑒 +𝑛2_𝑈𝑉
𝑋𝑒 𝐼𝑓, где If- интенсивность в филаменте. Откуда можно грубо 

оценить величину нелинейного показателя 𝑛2
𝑋𝑒 как 

𝑛2_𝑈𝑉
𝑋𝑒 =

𝑛0𝐼𝑅
𝑋𝑒 cos (𝛼)−𝑛0_𝑈𝑉

𝑋𝑒

𝐼𝑓
      (5.6) 

Подставляя в формулу значения 𝑛0_𝐼𝑅
𝑋𝑒 = 1.00067819, 𝑛0_𝑈𝑉

𝑋𝑒 = 1.00081841 и 

интенсивность в филаменте If≈1×10
15

Вт/м
2
, получаем 𝑛2_𝑈𝑉

𝑋𝑒 = −14 × 10−20 м
2
/Вт, 

что более чем на порядок выше значения из работы [189] (−0.85 × 10−20 м
2
/Вт). 

Отметим, что в данном случае существенную роль играет точность оценки линейных 

показателей преломления 𝑛0_𝐼𝑅
𝑋𝑒  и 𝑛0_𝑈𝑉

𝑋𝑒 , которая в обоих случаях является 

экстраполяцией данных [194], а также оценка интенсивности в филаменте.  

С другой стороны, в случае, если наблюдаемая коническая эмиссия является 

следствием аномальной дисперсии среды, должна была бы наблюдаться 

существенная зависимость угла рассеяния от величины нелинейного показателя 

преломления. Для проверки этого был проведён дополнительный эксперимент, в 

котором в диапазоне 0.5-2 атм варьировалось давление Xe в ячейке. Величина 

нелинейного показателя преломления линейно зависит от давления среды, т.е. 

изменялась с давлением в 4 раза. Данный эксперимент показал, что угол рассеяния 

от давления не зависит: наблюдаемая картина конической эмиссии (Рис. 5.8) 

сохранялась во всём диапазоне давлений, при этом изменялась только интенсивность 
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ИК излучения. Таким образом, первое предположение не подтверждается ни 

расчетами, ни экспериментом. 

2. Второй возможный механизм связан с параметрическим преобразованием 

излучения (гипер-Рамановское рассеяние или ЧВС). При этом угол конической 

эмиссии задаётся законом сохранения импульса и не зависит от давления среды, что 

подтвердилось в эксперименте. Однако, в таком случае ширина спектра вторичного 

излучения (ИК) в энергетическом представлении должна соответствовать ширине 

спектра исходного УФ излучения, также они должны иметь эквивалентную 

длительность импульса. В нашем случае ширина спектра усиленных УКИ составляет 

около Δλ≈2 нм (см Рис. 4.17), а конической эмиссии Δλ=0.2 нм (Рис. 5.10). Такая 

полуширина для длины волны λ=828 нм соответствует спектрально-ограниченному 

импульсу длительностью 5 пс, что намного больше длительности исходного 

импульса (~1 пс). Подобная ширина спектра и длительность импульса не могут 

объясняться параметрическим преобразованием излучения и характерны для 

усиленного спонтанного излучения в Хе  

Таким образом, полученные экспериментальные данные свидетельствуют о 

наличии двух различных физических механизмов генерации когерентного ИК 

излучения с длиной волны 828нм. Во-первых, это резонансно-усиленный 

параметрический процесс (вероятно четырехволнового смешения), состоящий в 

вынужденном распаде двух фотонов излучения накачки с длиной волны 248 нм на 

пару фотонов, один из которых соответствует резонансному переходу 

5p
5
6p →5p

5
6s[3/2] и имеет длину волны 828нм, а второй – ВУФ фотон с энергией 

8.44 эВ (147 нм) соответствующий переходу из состояния 5p
5
6s[3/2] в основное 

состояние атома ксенона. Этот процесс имеет место в течение длительности 

импульса накачки, в его результате формируется коническая эмиссия с углом 

эмиссии, определяемым законом сохранения импульсов участвующих в указанном 

процессе рассеяния фотонов. Интенсивность когерентного ИК излучения в этом 

процессе велика (так что в дальней зоне формируется отчетливые кольца, 
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приведенные на рисунке 5.8), однако в силу малой длительности процесса (900фс) 

энергия в этом импульсе УКЭ невелика. Второй механизм формирования импульса 

УКЭ начинает работать уже после прохождения импульса накачки и заключается в 

формировании импульса усиленного спонтанного излучения на переходе 5p
5
6p 

→5p
5
6s[1/2], инверсия которого достигается за счет двухфотонного резонансного 

перехода 5p
6
 (

1
S) →5p

5
 6p[1/2]0 в сильном лазерном поле излучения накачки. 

Импульс усиленного спонтанного излучения обладает большей энергией, но более 

низкой интенсивностью, и в результате формирует спектр УКЭ с шириной 

эквивалентной длительности УКЭ порядка 4 пс.   
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5.5 Выводы к Главе 5 

 Экспериментально продемонстрировано эффективное подавление 

множественной филаментации лазерного пучка при распространении в атмосферном 

воздухе субпикосекундного импульса УФ излучения с пиковой мощностью до 0.3 

ТВт (в 3000 раз превышающую критическую мощность самофокусировки) за счет 

Керровской дефокусировки в ксеноне, имеющем отрицательный и большой по 

абсолютной величине нелинейный показатель преломления вследствие 

двухфотонного резонанса с лазерным излучением. Показано, что в ячейке с 

ксеноном длиной 2.5 м при давлении 0.1 атм происходит полная дефокусировка 

филаментов и «гомогенизация» лазерного пучка. При распространении 

высокоинтенсивных УФ филаментов в ксеноне возникает узконаправленная 

монохроматическая коническая эмиссия на длине волны 828 нм. Ячейка с давлением 

газа 1 атм., установленная в пучок с ещё не сформировавшимися филаментами, 

задерживала их появление на несколько десятков метров, причем потери энергии 

УКИ в ячейке не превышали 20%. Самоиндуцированная дефокусировка излучения, а 

также задержка самофокусировки могут быть использованы для уменьшения 

нелинейных потерь при многопроходном усилении в KrF усилителях, что является 

альтернативой усилению чирпированных импульсов. 
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Заключение 

Ниже кратко перечислены полученные впервые основные результаты работы: 

1. Экспериментально продемонстрировано, что в атмосферном воздухе с 

содержанием водяных паров более 0.1% основной вклад в фотоионизацию 

импульсным 248-нм излучением субпикосекундной и наносекундной длительности 

при лазерных интенсивностях 10
8
÷5×10

12
 Вт/cм

2
 дает резонансно-усиленная 

многофотонная ионизация (REMPI) паров воды.  

2. Для наносекундных импульсов с длительностью 25 нс в диапазоне 

интенсивностей 10
8
÷3×10

10
 Вт/cм

2 
в воздухе происходит высокоэффективная (2+1) 

REMPI ионизация водяного пара с эффективным сечением 𝜎𝐻2𝑂
(2)

= (9.0 ± 5.5) ×

10−16 см4с−1Вт−2.  

3. Для субпикосекундных импульсов длительностью 170 фс в диапазоне 

интенсивностей 10
10

÷5×10
12

 Вт/cм
2
 в кислороде и парах воды наблюдалась прямая 

трёхфотонная ионизация, причем ионизация водяного пара происходит с сечением 

𝜎𝐻2𝑂
(3)

= (5.6 ± 3.8) × 10−27 см6с−1Вт−3, существенно превышающим сечение для 

кислорода 𝜎𝑂2
(3)
= (1.2 ± 0.5) × 10−29 см6с−1Вт−3, и сечение REMPI фотоионизации 

в азоте, 𝜎𝑁2
(3)
= (1.7 ± 0.8) × 10−30 см6с−1Вт−3, протекающей по схеме (3+1).  

4. Показано, что основным механизмом гибели электронов в плазме с начальной 

концентрацией электронов 𝑁𝑒
0 < 1013см−3 является трёхчастичное прилипание 

электронов к молекулярному кислороду. Измеренное время жизни электронов 

относительно трехчастичного прилипания составило от 5 до 65 нс в зависимости от 

влажности воздуха и приложенного постоянного электрического поля в диапазоне 

0.3÷8 кВ/см.  
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5. Показано, что при многопроходном усилении субпикосекундных УФ лазерных 

импульсов с тераваттной пиковой мощностью в KrF усилителях из-за 

множественной филаментации пучка 30-40% энергии импульса перераспределяется 

в высокоинтенсивные (0.2 ТВт/см
2
) филаменты. Стократный рост плотности энергии 

и интенсивности в филаментах относительно средних по пучку значений приводит к 

насыщению активной среды и нелинейным потерям в оптических элементах 

усилителей. Это приводит к насыщению плотности энергии при многопроходном 

усилении на уровне ~2 мДж/см
2
. Измерен коэффициент нелинейных потерь 248-нм 

лазерного излучения в окнах из CaF2 γ= 1.1×10
-22 

см
3
Вт

-2
, связанный с трехфотонным 

поглощением и рассеянием излучения за счет ВКР и фазовой самомодуляции.  

6. Продемонстрировано эффективное подавление множественной филаментации 

и улучшение качества лазерного пучка при распространении в атмосферном воздухе 

субпикосекундных импульсов УФ излучения с пиковой мощностью до 0.3 ТВт за 

счет Керровской дефокусировки в ячейке с ксеноном, обладающим отрицательным 

коэффициентом Керровской нелинейности вследствие двухфотонного резонанса. 
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