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ОБЩАЯ ХАРАКТЕРИСТИКА РАБОТЫ 

 

Актуальность работы 

С момента появления в начале 80-х годов лабораторных лазеров с синхро-

низацией мод [1], генерирующих ультракороткие – фемтосекундные, суб-

пикосекундные и пикосекундные (<10 пс) – лазерные импульсы (УКИ), с их по-

мощью были исследованы многие фундаментальные явления в области взаимо-

действия лазерного излучения с материалами, предполагающие сверхбыстрое 

вложение энергии с высокой пиковой мощностью, и в том числе – абляция фем-

тосекундными лазерными импульсами (фемтосекундная лазерная абляция, 

ФЛА) [2,3]. С тех пор и, в особенности, с выпуском первых коммерческих лазе-

ров в конце 90-х годов, ФЛА как взаимодействие интенсивных УКИ с поверхно-

стью конденсированных материалов в абляционном режиме (плотность энергии 

– 0.1-10 Дж/см2, плотность мощности – 1-100 ТВт/см2) активно исследовалась 

как важное физическое явление в фундаментальном плане (для генерации высо-

коэнергетических состояний вещества [4], мощных ударных волн (УВ) [5]) и в 

практических применениях – для высокопроизводительной прецизионной нано- 

и микромасштабной обработки различных материалов [6], включая диэлектрики, 

с помощью лазеров УКИ с высокой частотой повторения (до нескольких ГГц) 

[7]. В частности, в единственной работе [7] для УКИ (0.1-10 пс) по сравнению с 

короткими (КИ) – субнаносекундными и более длинными – лазерными импуль-

сами была показана на порядок величины более высокая (при прочих равных 

условиях) эффективность удаления металлов на единицу падающей энергии. 

Принципиальной особенностью характеристик УКИ в плане обработки ма-

териалов является высокая пиковая мощность при невысокой энергии импуль-

сов, что позволяет осуществлять нелинейную электромагнитно-силовую моди-

фикацию оптических характеристик материалов на временах возбуждения элек-

тронной подсистемы (в масштабе УКИ) – например, превращать диэлектрик в 

проводник [8]. Этим же начальным нелинейным воздействием запускается цепь 

неравновесных (релаксационных) электронных и решеточных процессов с ди-

намикой, предопределенной объемной плотностью вложенной энергии, на кото-

рую излучение уже напрямую не влияет – поглощение энергии лазерного излу-

чения происходит без влияния абляционного лазерного факела, в отличие от 

случая КИ. В результате, инициирование и длительность ФЛА определяются 

временными масштабами внутренних элементарных стадий данного явления, а 

не продолжительностью лазерного импульса, как в случае КИ, и может последо-
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вательно изучаться на разных временных масштабах с помощью схем «возбуж-

дение-зондирование» с фемтосекундным временным разрешением как традици-

онная модуляционная спектроскопия с электронной, термической, акустической 

и фазово-структурной модуляцией оптических свойств возбужденного вещества. 

Сложная мультимасштабная временная и пространственная динамика ФЛА 

может быть условно разбита на последовательность основных стадий: 1) погло-

щение энергии УКИ в результате нелинейной и неравновесной электронной ди-

намики, определяющей также сами оптические свойства фотовозбужденного ма-

териала; 2) перенос энергии из электронной подсистемы в решетку, 3,4) нагре-

вание и плавление последней, 5) абляционное удаление материала и завершаю-

щая термическая релаксация. В последнее десятилетие было показано [9,10], что 

для самых важных, задающих стадий ФЛА – стадий 1 и 2 – электронная динами-

ка значительно усложняется для металлов со сложной структурой зон (напри-

мер, для целого класса переходных металлов с зонами d-электронов – основных 

структурных компонентов конструкционных материалов и материалов плазмон-

ных элементов нанофотоники) в силу возможности, наряду с оптическими, тер-

мически-индуцированных межзонных переходов. В результате, основные харак-

теристики электронной подсистемы – электронная теплоемкость, теплопровод-

ность и константа электрон-фононной связи – оказываются для разных металлов 

разнообразными (в том числе – немонотонными) функциями электронной тем-

пературы в зависимости от положения уровня Ферми относительно потолка зон 

d-электронов с многократно более высокой плотностью состояний. При этом, в 

работах [9,10] предполагается термализованная электронная подсистема с внут-

ризонным откликом свободных электронов и невозмущенным вкладом резо-

нансных межзонных переходов (приближение низких лазерных интенсивно-

стей), что характерно, скорее, для эволюции электронной подсистемы суще-

ственно позже окончания УКИ накачки и термализации электронной подсисте-

мы. В этом отношении, существует определенная аналогия с описанием оптиче-

ского отклика полуметаллов, полупроводников и диэлектриков, где обычно так-

же рассматривают внутризонный отклик фотовозбужденных электронов в зоне 

проводимости (в валентной зоне – дырок) и невозмущенный вклад от резонанс-

ных межзонных переходов [11] (иногда качественно демонстрируется [12] или 

только гипотетически упоминается [13] возможность его насыщения при высо-

ких интенсивностях УКИ накачки материала). Вместе с тем, сопутствующая оп-

тическая динамика в переходных металлах с сильным межзонным поглощением 

(по критерию величины мнимой части линейной компоненты диэлектрической 
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проницаемости – межзонный вклад много больше внутризонного) под действи-

ем возбуждающих УКИ до сих пор изучалась только при относительно низких 

интенсивностях (менее 1 ТВт/см2) в режимах линейного [14,15] и нелинейного 

поглощения [16]. В частности, оптическая динамика переходных металлов под 

действием УКИ в абляционном режиме рассматривалась до сих пор без учета 

возможного насыщения межзонного поглощения [3-7,11,17], несмотря на много-

кратную – практически на порядок величины – разницу в плотности электрон-

ных состояний их s,p- и d-зон, предполагающую возможность такого насыщения 

не только для линейного, но и многофотонного поглощения за счет интенсивной 

фотоинжекции электронов из d- в s,p-зоны и заселения соответствующих энерге-

тических состояний с невысокой плотностью, а также, как и для полуметаллов, 

полупроводников и диэлектриков, сопутствующую интенсивную Оже-

рекомбинацию d-дырок [18,19]. Кроме того, в качестве важного качественного 

отличия оптического отклика полуметаллов, полупроводников и диэлектриков – 

материалов с зонной щелью – при высоких уровнях электронного возбуждения 

может проявиться теоретически предсказанная возможность сильной электрон-

ной перенормировки зонного спектра этих материалов (в частности – сужения 

зонной щели до 50% от исходной величины) [20], впрочем, до сих пор одно-

значно и количественно не подтвержденная экспериментально. Таким образом, 

основные закономерности определяющей нелинейной и неравновесной стадии 

ФЛА – поглощения энергии УКИ – для различных (проводящих, полупроводя-

щих) материалов с сильным межзонным поглощением при соответствующих 

высоких интенсивностях УКИ (10-100 ТВт/см2) и уровнях электронного возбуж-

дения до сих пор не установлены. Распределение электронов по состояниям по 

итогам стадии одно- и многофотонного фотовозбуждения может существенно 

влиять на последующую стадию релаксации электронной подсистемы – на вели-

чины скорости термализации и средней частоты рассеяния электронов, коэффи-

циента электронной теплопроводности и скорости переноса энергии в решетку, 

задавая общий нелинейный характер электронной динамики; в случае материа-

лов с зонной щелью в абляционном режиме воздействия УКИ такую же роль иг-

рает ее сужение, зависящее от уровня фотовозбуждения (плотности электрон-

дырочной плазмы, ЭДП) и само определяющее этот уровень.  

Для других вышеупомянутых основных стадий ФЛА также существует ряд 

ключевых физических эффектов, которые в общем смысле качественно извест-

ны и теоретически предсказаны, но до сих пор экспериментально не исследова-
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ны в количественном отношении и потому их вклад, динамика или диапазон 

действия не установлены:  

а) электронная и плазменная эмиссия в масштабе УКИ,  

б) электрон-фононная релаксация – в плане изменения ее параметров в за-

висимости от уровня электронного возбуждения материала,  

в) плавление материалов – в плане определения механизмов (гомогенный 

или гетерогенный) и параметров (скорости, глубины),  

г) откольная абляция – в плане определения механизмов (механический от-

рыв, гомогенное вскипание или их комбинация) и параметров,  

д) взрывная абляция (фазовый взрыв, фрагментация) с разлетом закритиче-

ского флюида – в плане измерения величин внутреннего давления флюида на 

поверхности материалов в зависимости от плотности энергии УКИ, эксперимен-

тального наблюдения и исследования эффектов диссипативного и сверхупругого 

распространения в материалах мощных ударных волн, индуцированных УКИ. 

Таким образом, в отсутствие ясных представлений о каждой из основных 

стадий ФЛА – в первую очередь, для материалов с сильным межзонным погло-

щением – целостная феноменологическая картина явления до сих пор отсутству-

ет и для ее формирования требуются экспериментальные исследования законо-

мерностей ключевых стадий с использованием новых подходов к методологии 

исследований, самим измерениям и интерпретации экспериментальных данных. 

Соответственно, целью работы являлось экспериментальное обоснование 

целостной феноменологической мультистадийной картины нелинейного и 

неравновесного взаимодействия фемтосекундных лазерных импульсов с по-

верхностью материалов с сильным межзонным поглощением  металлов и по-

лупроводников  в абляционном режиме.  

Для формирования целостной феноменологической картины ФЛА было не-

обходимым установить путем экспериментальных исследований основные зако-

номерности ключевых стадий ФЛА материалов с сильным межзонным погло-

щением под действием УКИ в видимой/ближней ИК-области в результате реше-

ния следующих задач: 

1.  Исследование нелинейной, неравновесной динамики оптических характе-

ристик и электронной подсистемы металлов и полупроводников с выявле-

нием эффектов насыщения межзонных переходов, оже-рекомбинации и 

перенормировки зонного спектра, электронной и ионной эмиссии, транс-

порта энергии (теплопроводность, амбиполярная диффузия);     
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2. Идентификация процессов и определение параметров неравновесной элек-

трон-фононная релаксации и нагревания металлов и полупроводников в 

абляционном режиме; 

3. Идентификация и определение параметров неравновесного плавления по-

лупроводников; 

4. Идентификация механизмов и определение параметров неравновесной от-

кольной и взрывной сверхкритической (фрагментационной) абляции ме-

таллов и полупроводников. 

 

Научная новизна работы 

В работе получены следующие новые научные результаты, определяющие 

основные закономерности ключевых стадий ФЛА под действием УКИ в види-

мой/ближней ИК-области для металлов и полупроводников с сильным межзон-

ным поглощением и формирующие ее целостную феноменологическую картину: 

1. При фотовозбуждении ЭДП теллура с плотностью  1021 см-3 запрещенная зо-

на безынерционно, линейно и изотропно сужается, что соответствует «красно-

му» сдвигу спектра оптических постоянных материала; 

2. Изменения коэффициента отражения кремния и арсенида галлия в масштабе 

УКИ накачки при фотовозбуждении ЭДП с плотностью <1022 см-3 хорошо опи-

сываются с учетом безынерционной и сильной (до 50%) электронной перенор-

мировки ширины запрещенной зоны, тогда как соответствующая решеточная 

перенормировка (до 50%) развивается на субпикосекундных временах. Элек-

тронная перенормировка зонной щели нелинейно увеличивает коэффициент 

оже-рекомбинации; 

3. Для абляционного режима воздействия на металлы (алюминий, титан) и полу-

проводники (кремний, графит) существует корреляция по плотности энергии 

УКИ между началом сильного нагревания (1 эВ) электронного газа (после 

насыщения межзонных переходов) и началом сверхбыстрой эмиссии электрон-

ионной плазмы через механизм заряжения поверхности;    

4. Пороговые плотности энергии одноимпульсной абляции различных металлов 

(алюминий, медь, железо, серебро) имеют минимум при длительности УКИ в 

диапазоне 1-3 пс, что соответствует характерным временах переноса энергии из 

электронной в ионную подсистему практически на порядок быстрее предсказа-

ний теории и в результате существенно обостряет температурные градиенты в 

поверхностном слое и увеличивает диссипацию вложенной энергии; 
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5. Выше пороговой плотности энергии УКИ для плавления полупроводников 

(кремния, арсенида галлия, графита) наблюдается квазипериодическая модуля-

ция коэффициента отражения из-за высокодобротных ревербераций акустиче-

ской волны в расплаве с существенно отличным акустическим импедансом. 

Временные зависимости периода модуляции (времени обхода звуковой волной 

слоя расплава) указывают на распространение в мишени фронта плавления в пи-

косекундном масштабе времени, позволяют измерить мгновенные и максималь-

ные толщины расплава в зависимости от плотности энергии УКИ; 

6. В доабляционном режиме толщина слоя расплава кремния, арсенида галлия и 

графита ограничивается положением определенной изотермы плавления мате-

риала (в случае кремния на 20% превышающей равновесную температуру плав-

ления), в абляционном режиме – отрывом части слоя расплава;    

7. На аблируемой УКИ поверхности алюминия и титана измерены давления ме-

габарного уровня, указывающие на сверхзвуковой гидродинамический разлет 

слабоионизованного закритического флюида с характерными пикосекундными 

временами, определяющимися плотностью энергии УКИ. На примере алюминия 

оценена температура ионной подсистемы на момент начала взрывной абляции, 

соответствующая известной критической температуре материала, на примере 

титана экспериментально продемонстрированы диссипативный и сверхупругий 

режимы пробега волны высокого давления в мишени; 

8. Откольная абляция поверхностного слоя расплава нанометровой толщины для 

алюминия, кремния, арсенида галлия и графита происходит после его акустиче-

ской релаксации в результате субнаносекундного наномасштабного подповерх-

ностного гомогенного вскипания, пенообразования и образования паровой поло-

сти в термически-расширенном расплаве с субнаносекундными задержками, 

определяющимися плотностью энергии УКИ. 

 

Теоретическая и практическая значимость работы 

1. Разработана экспериментальная методика регистрации электронной и ионной 

эмиссии в абляционном режиме воздействия УКИ в воздухе, расширяющая воз-

можности электронно- и плазма-эмиссионных измерений в область высоких то-

ков и соответствующих плотностей энергии УКИ накачки (от единиц мДж/см2 

для вакуумных экспериментов – до единиц Дж/см2). Низкопороговый выход 

плазмы, коррелирующий с выходом положительных ионов и возбужденных 

нейтралов в абляционном факеле, в сочетании с оптико-эмиссионной спектро-
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скопией представляет интерес для лазерного ультрамикроанализа поверхностей 

(на глубину в несколько нм) с отбором ультрамалых количеств вещества;  

2. Данная сверхбыстрая низкопороговая лазерно-плазменная абляция имеет хо-

рошие перспективы для ультрапрецизионной ФЛА поверхностей материалов, в 

том числе – для их многоимпульсного наноструктурирования в режиме форми-

рования периодических поверхностных структур с целью контроля поверхност-

ных характеристик, определяющих течение процессов трения, вскипания, элек-

тронной эмиссии, смачивания и развития микробиологических культур;  

3. Измеренные характерные времена электрон-фононной релаксации и термали-

зации полупроводников и металлов в режиме ФЛА являются справочными дан-

ными для разработки технологических режимов обработки материалов под дей-

ствием УКИ и ее теоретического моделирования; 

4. Разработана термо-модуляционная рефлектометрическая методика с времен-

ным разрешением для измерения тепловой деформации и температуры поверх-

ностного слоя материалов, представляющая широкий интерес для фундамен-

тальных и прикладных исследований процессов обработки материалов; 

5. Разработана акусто-модуляционная рефлектометрическая методика с времен-

ным разрешением для динамической идентификации плавления поверхностного 

слоя материалов и динамического измерения глубины плавления, представляю-

щая широкий интерес для фундаментальных и прикладных исследований про-

цессов обработки материалов. Измеренные скорости распространения фронта 

плавления в разных материалах являются реперными значениями для оценок па-

раметров плавления в ходе ФЛА и его теоретического моделирования; 

6. Разработана методика широкополосной ультразвуковой диагностики УВ в 

воздухе при абляции поверхности материалов УКИ, позволяющая установить 

для различных материалов начальные давления и скорости расширения абляци-

онного факела в воздухе в зависимости от параметров ФЛА и связать их с пара-

метрами выходных волн давления на тыльной стороне мишени – для исследова-

ния распространения и взаимодействия сверхмощных УВ с материалами, харак-

теристиками УВ-упрочненного поверхностного слоя материалов, а также далее 

использовать эту методику для бесконтактной количественной диагностики этих 

явлений в конденсированной фазе или контроля режимов ее обработки УКИ. 

7. В совокупности, предлагаемая целостная феноменологическая картина ФЛА 

является основой для разработки перспективных режимов лазерной обработки 

поверхности материалов и теоретических моделей взаимодействия УКИ с мате-

риалами с сильным межзонным поглощением в абляционном режиме. 
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Положения, выносимые на защиту 

В результате проведенных экспериментальных исследований установлены 

основные закономерности ключевых стадий ФЛА под действием УКИ в види-

мой/ближней ИК-области для материалов с сильным межзонным поглощением, 

формирующие целостную феноменологическую мультистадийную картину не-

линейного и неравновесного взаимодействия фемтосекундных лазерных им-

пульсов с поверхностью материалов с сильным межзонным поглощением  ме-

таллов и полупроводников  в абляционном режиме,  и сформулированы поло-

жения, выносимые на защиту: 

1. Насыщение исходно преобладающего межзонного поглощения в алюминии и 

титане при их возбуждении УКИ ближнего ИК-диапазона длительностью 100 

фс в абляционном режиме приводит к резкому усилению нагревания электрон-

ной подсистемы металлов за счет внутризонных переходов и сопровождается 

нелинейной по плотности энергии излучения эмиссией электрон-ионной плаз-

мы. Для полупроводников (теллура, кремния, арсенида галлия) такое межзонное 

возбуждение приводит к частичной (до 50%) электронной перенормировке ши-

рины запрещенной зоны в масштабе лазерного импульса (при ее аналогичной 

субпикосекундной решеточной перенормировке) и соответствующему увеличе-

нию коэффициента и скорости нелинейной оже-рекомбинации, что резко замед-

ляет рост плотности электрон-дырочной плазмы в пользу ее нагревания и эмис-

сии электрон-ионной плазмы, нелинейной по плотности энергии излучения; 

2. В отсутствие маскирующего эффекта многофотонного поглощения пороговые 

плотности энергии одноимпульсной абляции металлов (железо, алюминий, медь, 

серебро), а также аморфного кремния при воздействии УКИ накачки варьируе-

мой длительности имеют минимум зависимости при различных длительностях 

импульса в диапазоне 0.6-3 пс, соответствующих для этих материалов характер-

ному времени переноса энергии из электронной в ионную подсистему; 

3. Неравновесное плавление полупроводников (кремний, арсенид галлия, гра-

фит) в абляционном режиме воздействия УКИ происходит в пикосекундном 

масштабе времени в результате распространения фронта плавления от поверхно-

сти материала и останавливается при достижении границы с определенной изо-

термой порога фазового превращения. В ходе этого процесса абляция слоя рас-

плава уменьшает его толщину с формированием откольного кратера фиксиро-

ванной глубины;     
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4. При умеренных (<1 Дж/см2) плотностях энергии УКИ длительностью 100 фс 

откольная абляция-отрыв поверхностного слоя расплава металлов (алюминий) и 

полупроводников (кремний, арсенид галлия, графит) происходит уже после его 

акустической релаксации в результате подповерхностного гомогенного вскипа-

ния и пенообразования в термически-расширенном расплаве с характерными 

субнаносекундными задержками и скоростями отлета слоя, определяющимися 

поверхностной плотностью энергии УКИ;  

5. При высоких (>1 Дж/см2) плотностях энергии УКИ длительностью 100 фс 

фрагментационная абляция (иначе называемая «фазовый взрыв») металлов 

(алюминий, титан) происходит путем сверхзвукового гидродинамического раз-

лета закритического флюида при давлениях, достигающих мегабарного уровня, 

с характерными пикосекундными временами, определяющимися плотностью 

энергии УКИ. 

 

Достоверность результатов  

Достоверность полученных в работе экспериментальных результатов обес-

печивается тщательной отработкой экспериментальных методик и использова-

нием современного аттестованного научно-исследовательского оборудования, 

обеспечивающего необходимую чувствительность и точность измерений, их 

воспроизводимостью и согласием с выводами теоретических моделей. 

 

Апробация работы 

Основные результаты диссертации докладывались автором на международ-

ных и российских научных конференциях: International Conference on Lasers and 

Electro-Optics/Quantum Electronics and Laser Science CLEO/QELS (USA-2000, 

2005), International Conference on Non-resonant Laser-Matter Interactions NLMI’10 

(Russia, 2000), International Conference on Coherent and Non-Linear Optics and La-

ser Assisted Technologies ICONO/LAT (Belorussia-2001, 2007, Russia-2010, 2013), 

High Power Laser Ablation (USA-2002, 2004, 2006, 2010, 2012), Boulder Damage 

Symposium (USA-2004,2005), Photonics West (USA, 2005, 2006, 2009), Internation-

al Conference on Photoexcited Processes and Applications ICPEPA-V,XI (USA-2006, 

Lithuania-2018), Международный научный семинар «Математические модели и 

моделирование в лазерно-плазменных процессах» LPpM3-V,VII (Россия,  2008, 

2010), International Conference on Laser Optics (Russia, 2008), International Confer-

ence on Modern Problems of Laser Physics MPLP-5 (Novosibirsk, 2008), III-я 

Всероссийская конференция «Взаимодействие высококонцентрированных 
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потоков энергии с материалами в перспективных технологиях и медицине» 

(Новосибирск, 2009), International conference “Lasers and Laser Information Tech-

nologies” ILLA (Bulgaria-2009, Россия-2014), Indo-Russian Symposium on Nano-

technology and Plasma Physics IRNANO-2009 (India, 2009), International Symposi-

um Photonics-Europe 2010 (Belgium, 2010), International Conference on Fundamen-

tals of Laser-Assisted Micro- and Nanotechnologies FLAMN (Russia, 2010, 2013, 

2016), 10-ой Международная конференция «Модификация материалов пучками 

частиц и потоками плазмы» (Россия, 2010), International conference on Advanced 

Laser Technologies ALT (Bulgaria-2011, France-2014), International Symposium on 

Laser Precision Microfabrication LPM (USA-2012, Lithuania-2014, China-2016), In-

ternational symposium on Progress In Electromagnetic Research PIERS (Malaysia-

2012, Sweden-2013, Czech Republic, 2015), VII Международная конференция 

«Фундаментальные проблемы оптики» ФПО (Россия, 2014), CECAM (Ireland, 

2015), ASCO-NANOMAT (Россия, 2015), International Conference METANANO-

2017 (Россия, 2017), International Conference on Ultrafast Optical Science Ultra-

fastLight-2017 (Россия, 2017,2018), International Conference on Photonics and Ap-

plications ICPA (Vietnam-2016,2018), где было сделано 25 приглашенных и уст-

ных докладов по различным аспектам диссертационной работы. 

Результаты, представленные в диссертационной работе, также неоднократ-

но докладывались автором на семинарах Отделений квантовой радиофизики, 

оптики и физики твердого тела ФИАН, Института общей физики РАН, универ-

ситета Информационных технологий, механики и оптики и Белгородского госу-

дарственного университета. 

  

Публикация результатов работы 

Основные результаты диссертационной работы опубликованы в 54 печат-

ных работах (из них  две главы в монографиях и 52 работы в научных рефери-

руемых журналах, индексируемых в наукометрической базе данных Web of Sci-

ence, стр. 34), а также в 25 публикациях по докладам на международных конфе-

ренциях (стр. 40). 

 

Личный вклад автора 

В ходе получения результатов диссертационной работы автор лично осу-

ществлял постановку задач исследований, планировал и разрабатывал экспери-

ментальные схемы и протоколы измерений, участвовал в планировании, подго-

товке и выполнении экспериментов, обработке экспериментальных данных, вы-
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полнял интерпретацию результатов и проводил их обсуждение с сотрудниками 

ФИАН и других организаций. 

 

Структура и объем диссертации 

Диссертационная работа состоит из введения, семи основных глав и заклю-

чения. Работа содержит 271 страницу печатного текста, 129 рисунков и 3 табли-

цы. Библиография включает 336 наименований. 

 

КРАТКОЕ СОДЕРЖАНИЕ РАБОТЫ 

 

Во введении обоснована актуальность выбранной темы, определены цели и 

задачи диссертационной работы, сформулирована научная новизна, показана 

практическая значимость работы и представлены выносимые на защиту научные 

положения. 

В первой главе обзорного плана на примере предшествующих эксперимен-

тальных и теоретических исследований последовательно рассматривается слож-

ная неравновесная, мультимасштабная и мультистадийная природа ФЛА, начи-

ная от нелинейного поглощения энергии УКИ и развития электронной динами-

ки, переноса энергии из электронной подсистемы в решетку, нагревания и плав-

ления последней, до абляционного удаления материала. Для этих основных ста-

дий указывается ряд ключевых физических эффектов, которые качественно из-

вестны и теоретически предсказаны, но до сих пор экспериментально не иссле-

дованы в количественном отношении и потому их вклад, динамика или диапазон 

действия не установлены. 

Во второй главе «Экспериментальное оборудование, схемы и материалы» 

описываются использованные в работе лазерные источники УКИ, приводятся 

разработанные оптические схемы для рефлектометрических измерений с вре-

менным разрешением в схеме «возбуждение-зондирование», измерительные 

схемы для электрических коллекторных, оптико-эмиссионных и ультразвуковых 

исследований, а также связанные с ними методики измерений, интерпретации и 

обработки сигналов. Кратко охарактеризована сертифицированная аналитиче-

ская аппаратура – сканирующий электронный микроскоп для изучения нано- и 

микромасштабного рельефа поверхности с модулем для энерго-дисперсионного 

рентгено-флуоресцентного спектрального химического микроанализа. 

В третьей и четвертой главах рассматриваются вопросы сверхбыстрой 

нелинейной электронной динамики и связанной с ней сверхбыстрой динамики 
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линейной оптической компоненты диэлектрической проницаемости поверхно-

сти сильно-фотовозбужденных полупроводников и полуметаллов, а также пере-

ходных металлов с сильным межзонным поглощением (МЗП), исследуемых с 

помощью модуляционных время-разрешенных методов рефлектометрии УКИ 

накачки или слабых пробных УКИ, а также электрической коллекторной мето-

дики сбора эмиттированных заряженных частиц.  

Сначала, в третьей главе «Электронная динамика и сверхбыстрые измене-

ния оптических свойств фотовозбужденных металлов с сильным межзонным по-

глощением» рассмотрены вопросы сверхбыстрой электронной динамики и свя-

занной с ней сверхбыстрой динамики модуляции линейной оптической компо-

ненты диэлектрической проницаемости непосредственно в течение УКИ накач-

ки на поверхностях металлов с сильным МЗП, представляющих наиболее слож-

ный случай и в значительной степени иммитирующих поведение сильно-

фотовозбужденных полупроводников и полуметаллов, отличающихся, тем не 

менее, также сильными динамическим изменениями зонного спектра. Данная 

стадия является одной из важнейших, поскольку определяет начальную 

объемную плотность вложенной энергии УКИ в материалах и соответствующие 

механизмы ее релаксации, приводящие в итоге к различным механизмам 

абляции. Для наиболее полного исследования основных процессов оптической и 

электронной динамики впервые в мире используется комплекс взамодополняю-

щих время-разрешенных методов измерения отражения самих УКИ накачки 

(«само-отражения») и слабых пробных УКИ, задержанных по отношению к УКИ 

накачки, а также коллекторной методики сбора эмиттированных заряженных ча-

стиц, проявляющихся совместно как модуляция оптических свойств и свойств 

электронной подсистемы, коррелированная по F с эмиссией заряженных частиц. 

Это позволило, с одной стороны, оценить временные масштабы эмиссии 

заряженных частиц, а с другой стороны  объяснить некоторые особенности 

модуляции оптических свойств интенсивной эмиссией таких частиц. Исследова-

ния описаны в порядке усложнения и преемственности, начиная с металлов с их 

более простой динамикой и относительно слабо меняющейся плотностью носи-

телей, в том числе – алюминия с простой структурой зонного спектра и МЗП в 

только узкой ближней ИК-области (раздел 3.1), а также титана с со сложной 

структурой зонного спектра и ярко выраженными МЗП во всем видимом и УФ 

диапазонах (раздел 3.2). В частности, сочетание методов самотражения УКИ 

накачки с эмиссионными исследованиями выхода заряженных частиц для по-

верхности алюминия и титана показало, что в области низких поверхностных 
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плотностей энергии УКИ накачки в оптическом отклике материала доминирует 

МЗП с минимальным нагревом электронного газа (Рис.1, слева), а эмиссия элек-

тронов происходит по линейному закону (Рис.1, справа). Напротив, в области 

высоких значений поверхностной плотности энергии УКИ накачки на фоне 

насыщения МЗП оптический отклик материала определяется нагреванием элек-

тронного газа, который коррелирует с выходом плазмы материала, нелинейным 

по F, согласно модели Фаулера-дю Бриджа для многофотонных процессов. 

Сверхбыстрый характер эмиссии плазмы подтверждается существенными поте-

рями вложенной энергии на такую эмиссию в течении УКИ накачки и корреля-

цией с внутриимпульсной динамикой нагрева электронного газа после насыще-

ния МЗП, а также наличием сильной ионной компоненты в спектрах оптической 

эмиссии факела при плотностях энергии УКИ накачки многократно ниже порога 

термической абляции материала с разлетом закритического флюида. 
 

      
 

Рис. 1. (слева) Коэффициент дифференциального отражения R1 на момент 

окончания УКИ (t = 0.1 пс) (светлые круги) и рассчитанная максимальная 

электронная температура Te,max (сплошная кривая) как функция F. Верхняя 

вставка: динамика R(t) для различных значений F (в рамках) с погрешностью 

измерения (темный квадрат). Нижняя вставка: зависимость коэффициента само-

отражения УКИ накачки Rp(F), использованная для расчета величины погло-

щенной плотности энергии. (справа) Зависимость выхода электронной эмисии 

Ue от F в двойных логарифмических координатах при потенциале коллектора 

+300 В и ее линейная аппроксимация с угловыми наклонами K1,2 в области низ-

ких и высоких значений F  выше и ниже порога выхода плазмы Fpl. 
   

Далее, в главе 4 «Электронная динамика и сверхбыстрые изменения опти-

ческих свойств фотовозбужденных полупроводников с сильным межзонным по-
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глощением» продолжается рассмотрение сверхбыстрой электронной динамики и 

связанной с ней сверхбыстрой динамики модуляции линейной оптической ком-

поненты диэлектрической проницаемости на поверхностях полуметаллов и по-

лупроводников с еще более сложными особенностями динамики – в частности, 

принципиальным изменением на много порядков плотности носителей и связан-

ного с этим значительного сужения зонной щели в режиме ФЛА в течение УКИ 

накачки. Это задает положительную обратную связь для процессов фотовозбуж-

дения, нелинейно ускоряющих рост плотности носителей и величину сверх-

быстрой электронной перенормировки зонного спектра. Впервые в мире исполь-

зуется комплекс взамодополняющих время-разрешенных методов измерения от-

ражения самих УКИ накачки и слабых пробных УКИ, задержанных по отноше-

нию к УКИ накачки, а также коллекторной методики сбора эмиттированных за-

ряженных частиц. Это позволяет, с одной стороны, проанализировать времен-

ные масштабы и механизмы эмиссии заряженных частиц, а с другой стороны, 

объяснить особенности модуляции оптических свойств их корреляцией по плот-

ности энергии УКИ с эмиссией заряженных частиц.  

Сначала, в разделе 4.1 по данным выполненных в Гарвардском университе-

те измерений время-разрешенного «обычного» и «необычного» коэффициента 

отражения полуметаллического теллура для условий его сильного фотовозбуж-

дения под действием УКИ автором диссертационной работы были впервые 

установлены вклады (примерно по 50%) и линейные зависимости электронной и 

когерентной фононной перенормировки (сужения) ширины запрещенной зоны 

от плотности электрон-дырочной плазмы (ЭДП) (Рис. 2), задающие нелинейную 

положительную обратную связь при фотогенерации носителей за счет увеличе-

ния скоростей оптических переходов, ударной и туннельной ионизации. Оцене-

ны величины диагональных и недиагональных элементов оптического потенци-

ала деформации материала, определяющие динамику суб-пикосекундной реше-

точной перенормировки зонной щели, связанной с когерентными центрозонны-

ми оптическими фононами A1-симметрии, а также их «электронное» размягче-

ние и потенциальный кратковременный переход в новую кристаллическую фазу. 

Установленный для условий сильного фотовозбуждения полуметаллическо-

го теллура под действием УКИ вклад электронной перенормировки  сужения 

ширины запрещенной зоны  50%, согласующийся с имеющимися теоретиче-

скими предсказаниями [20], для полуметаллов, полупроводников и диэлектриков 

в условиях фотовозбуждения УКИ является очень существенным и задает нели-

нейную положительную обратную связь при фотогенерации носителей за счет 



 17 

увеличения скоростей фотопроцессов, ударной и туннельной ионизации. В связи 

с этим, предполагалось согласованное драматическое ускорение фотоионизации 

полупроводников и полуметаллов под действием УКИ с одновременным элек-

тронным коллапсом запрещенной зоны [21] («сингулярность фотоионизации»). 
 

 

Рис. 2. Сдвиги резонансов поглощения |Eres,ext
ee| (темные квадраты), |Eres,ord

ee| 

(темные круги), |Eres,ext
qs| (светлые квадраты) и |Eres,ord

qs| (светлые круги) в 

зависимости от eh (нижняя ось) и амплитуды фонона Ufull (верхняя ось). Прямые 

линии представляют аппроксимацию |Eres,ext
ee| и |Eres,ord

ee| с наклонами Kee 

(пунктирные линии), а ступенчатая зависимость аппроксимирует величины 

Eres,kA(Ufull) с учетом квантования амплитуды фонона Ufull
 с осредняющим 

угловым наклоном Kep (сплошная линия). 

 

Примечательно, что нелинейный процесс трех-частичной оже-рекомбинации не 

может ограничить предполагаемое ускорение фотоионизации по всем указан-

ным механизмам (с их разными вкладами для УКИ с несущей частотой в разных 

спектральных диапазонах), поскольку будет уравновешен обратным процессом 

ударной ионизации. Поэтому в настоящей работе данный гипотетический режим 

«сингулярности фотоионизации» был изучен экспериментально и теоретически 

в плане сверхбыстрой электронной динамики и динамики ширины запрещенной 

зоны для арсенида галлия – материала с гораздо более существенной шириной 

запрещенной зоны и более простой структурой зонного спектра (раздел 4.2). 

Наряду с резким увеличением фотогенерации носителей при сужении ширины 

запрещенной зоны, которое может приводить к дополнительному сужению ши-

рины запрещенной зоны и так далее – вплоть до ее коллапса с дальнейшим ла-

винообразным нарастанием плотности ЭДП [21], был впервые эксперименталь-
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но обнаружен сильный компенсационный нелинейный эффект увеличения ко-

эффициента Оже-рекомбинации с уменьшением ширины запрещенной зоны ар-

сенида галлия и кремния по мере роста плотности ЭДП в интервале eh 1021-1022 

см-3 в течение УКИ накачки, стабилизирующий плотность на уровне 1022 см-3. 

При этом, помимо самого высокоскоростного нелинейного (трехчастичного) 

процесса Оже-рекомбинации в плотной ЭДП, генерирующего горячие носители, 

при сужении ширины запрещенной зоны Eg
* нелинейно возрастает величина его 

коэффициента а(eh)  а,0[Eg,0/Eg
*(eh)]

4, что стабилизирует плотность ЭДП и 

ограничивает связанную с ней электронную перенормировку ширины запре-

щенной зоны, что теретически предсказывалось в [20].   

С учетом всех известных и впервые установленных эффектов – электронно-

го экранирования ионного потенциала, зонной дисперсии масс электронов, элек-

тронной перенормировки зонной щели, характерного времени релаксации элек-

тронов  (в приближении случайных фаз) с учетом энергии фотонов УКИ и элек-

тронной температуры, а также насыщения поглощения была уточнена и апроби-

рована феноменологическая модель описания сверхбыстрой электронно-

модуляционной динамики линейной оптической компоненты диэлектрической 

проницаемости сильно-фотовозбужденных полупроводников и полуметаллов на 

базе вкладов межзонных (IB) и внутризонных переходов (вклад Друде) [13]. В 

межзонном поглощении учитывались эффекты электронной перенормировки 

зонной щели и насыщения поглощения, во внутризонном – возбуждения ЭДП, 

электронного экранирования ионного потенциала с высокочастотной диэлектри-

ческой постоянной hf, зонной дисперсии оптической массы электрон-дырочных 

пар mopt, характерного времени релаксации электронов е [13,22]: 
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где  – частота пробного излучения с учетом перенормировки зонного спектра, 

pl – плазменная частота, EF – энергия Ферми, kB – постоянная Больцмана, ħ – 

постоянная Планка. Это позволило для ряда материалов – кремния, арсенида 

галлия – из данных измерений само-отражения УКИ накачки или отражения за-



 19 

держанных пробных УКИ в зависимости от плотности энергии УКИ накачки 

(Рис.3) определить с гораздо более высокой точностью соответствующие плот-

ности ЭДП, однозначно указывающие  в виде соответствующих сублинейных 

зависимостей  на стабилизацию ее динамики благодаря Оже-рекомбинации. 

 

 
 

Рис. 3. Зависимости коэффициента отражения пробных УФ-УКИ R(F) (светлые 

кружки, левая и нижняя оси) при задержках t = 0.1 пс (a), 0 пс (б), +0.1 пс (в) и 

+0.2 пс (г). На рисунке (г) красная пунктирная, зеленая штриховая, синяя штрих-

пунктирная и темная сплошная кривые R(eh) (левая и верхняя оси) представля-

ют 1) «чистую» модель  Друде, 2) модель  Друде с плазменной экранировкой, 3) 

модель  Друде с плазменной экранировкой и перенормировкой, 4) модель  Друде 

с плазменной экранировкой, перенормировкой и заполнением зон. Вставка: 

спектр отражения невозбужденного кремния при нормальном падении, где 

стрелки показывают ЭДП-индуцированный переход из невозбужденного состо-

яния (начальная точка при 3.1 эВ с отражением R0) в конечное состояние при 4.3 

эВ, отвечающее Rmax, тогда как Rmin представляет отражение в минимуме. 

 

Так, в разделе 4.3 для кремния подъем R до 0.67-0.68 на Рис.3г связывается 

с плазменной перенормировкой зонной щели и соответствующим «красным» 

сдвигом спектра отражения невозбужденного кремния в область плато полосы 

E2 (вставка R(ħ) на Рис. 3а). При этом, поскольку максимальная величина элек-
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тронной перенормировки ограничена 50% (т.e.,  1.7 эВ), эффективная величина 

зондирующего фотона с учетом «красного» сдвига может достигать 4.8 эВ – как 

раз в начале плато. Дальнейший рост eh в зависимости от F приводит к меньшей 

перенормировке щели (в согласии с результатами [20]) и росту вклада Друде. 

Результаты аппроксимации экспериментальной зависимости на рис. 3г по-

казывают взаимосвязь между величинами eh и F в области, включающей спад и 

рост коэффициента отражения пробных УФ-УКИ. Соотношение этих парамет-

ров eh(F) обнаруживает сублинейный характер  F0.770.01 (Рис. 4, слева), кото- 

 
 

       

Рис. 4. (слева) Зависимость eh(F), полученная из аппроксимации эксперимен-

тальной кривой на Рис. 3г (темные круги) и путем численного расчета (светлые 

круги), с угловым наклоном в двойных логарифмических координатах B = 

0.770.01. (справа) Зависимости сигналов электронной (полые красные кружки), 

ионной (зеленые кружки) и атомной (полые синие квадраты, SiI 288 нм) эмиссии 

кремния Ue(F) в двойных логарифмических координатах с линейной аппрокси-

мацией первой зависимости с угловыми наклонами KU1,2; (правая ось) зависи-

мость коэффициента отражения кремния RР(450) от F (темные квадраты). Верти-

кальные стрелки  пороги плазмо-образования Fpl и одноимпульсной термиче-

ской абляции кремния Fabl  0.75 Дж/см2. 

 

рый можно объяснить в рамках кинетической модели динамики ЭДП 

3
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где первое слагаемое в правой части представляет фотоионизацию материала, а 

второе слагаемое учитывает нелинейный лимитирующий эффект оже-

рекомбинации (коэффициент рекомбинации  нелинейно зависит от eh, сильно 

возрастая при eh  bgr), тогда как амбиполярная диффузия ЭДП в объеме крем-
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ния несущественна в течение УКИ накачки длительностью  100 фс на глубинах 

вложения энергии излучения > 10-5 см. Обнаруживается, во-первых, стационар-

ный режим сильного фотовозбуждения с образованием плотной ЭДП (eh > 1021 

см-3), формирующейся в результате баланса фотоионизации и рекомбинации в 

виде G(I(t))   (eh)eh
3. Такой баланс дает соотношение eh  F2/3 при умерен-

ных величинах eh < bgr в случае двухфотонного возбуждения кремния, которое 

преобладает при генерации его ЭДП в ИК и видимом диапазонах. Во-вторых, 

существует нестационарный режим слабого возбуждения, когда почти неогра-

ниченная двухфотонная ионизация постепенно увеличивает eh в течение воз-

буждающего импульса.  В результате, наблюдаемый показатель степени B  0.77 

> 2/3 может отражать динамическую последовательность в течение УКИ накач-

ки режима чистого двухфотонного поглощения (eh  F2) на переднем фронте 

УКИ накачки при eh < 1021 см-3 и квази-стационарного режима двухфотонной 

ионизации, ограниченной оже-рекомбинацией при достижении eh > 1021 см-3 в 

пике интенсивности УКИ накачки и далее (eh  F2/3). Ранее эффект Оже-

рекомбинации наблюдался только в пикосекундной динамике ЭДП. 

В области сильной перенормировки на Рис. 3г (F < 0.5-0.6 Дж/см2) сигнал 

электронной эмиссии изменяется слабо  Uе(F)  F1.160.04 (Рис. 4, справа), а в 

области насыщенной перенормировки (F > 0.5 Дж/см2, плато отражения) пока-

зывает нелинейный рост Uе(F)  F4.10.4. В области насыщения плазменной пе-

ренормировки зонной щели плотность ЭДП меняется слабо в силу баланса 

двухфотонной ионизации и оже-рекомбинации, но скорость Оже-рекомбинации 

быстро растет одновременнно с нелинейным ростом выхода горячих электронов 

 согласно оценке интеграла скорости оже-рекомбинации в виде  R(eh)  

а(eh)eh
3las. В результате, с ростом F оцениваемый выход горячих носителей 

R(eh)  F1 нелинейно ускоряется – вплоть до R(eh)  F4 при F  4 Дж/см2,  что 

что количественно согласуется с зависимостями Uе(F) на Рис. 4.  Фактически, 

как и в случае металлов, при насыщении перенормировки зонной щели начина-

ется быстрый нагрев ЭДП через механизм оже-рекомбинации, а горячие элек-

троны далее участвуют в эмиссии. Наблюдаемая выраженная корреляция дина-

мики (в частности – насыщения) коэффициента само-отражения УКИ накачки и 

отражения пробных УКИ с выходом эмиссии плазмы подтверждает сверхбыст-

рый характер процесса эмиссии зарядов. 

В пятой главе «Электрон-фононная релаксация фотовозбужденных мате-

риалов с сильным межзонным поглощением» рассматриваются два взаимосвя-



 22 

занных диссипативных процесса в электронной подсистеме – электрон-

фононной релаксации и транспорта (преимущественно, путем электронной 

и/или решеточной теплопроводности) поглощенной энергии УКИ накачки, 

предшествующих плавлению и абляции материалов. В рамках двухтемператур-

ной модели [23], электрон-фононная релаксация приводит к снижению элек-

тронной температуры и ее пространственных градиентов (для больших, мульти-

микронных фокальных пятен – преимущественно в глубину мишени), и, напро-

тив, к увеличению решеточной (ионной) температуры до единых квазиравновес-

ных значений (электрон-фононная термализация, ЭФТ). Времена ЭФТ опреде-

ляют ключевые характеристики абляционного лазерного воздействия – момент 

начала абляции, благодаря теплопроводности – размеры области теплового воз-

действия и пространственное разрешение абляции (в том числе – латеральное и 

в глубину), а также количество удаленного за импульс вещества.  Согласно рас-

четам, параметры ЭФТ для некоторых материалов существенно – в несколько 

раз – изменяются в зависимости от Tel, причем в разную сторону – в зависимости 

от структуры зонного спектра и соответствующей плотности электронных со-

стояний. Коэффициенты теплопроводности изменяются в зависимости от вели-

чины Tel более однозначно, но тоже весьма существенно. До сих пор в литерату-

ре присутствуют преимущественно расчетные зависимости величины парамет-

ров ЭФТ и теплопроводности в зависимости от Tel, и поэтому эксперименталь-

ные исследования, верифицирующие имеющиеся теоретические зависимости, 

имеют большое фундаментальное и практическое значение. 

В настоящей работе предложена принцип, позволяющий измерить ЭФТ-

времена по положению минимума пороговой плотности энергии для одноим-

пульсной абляции материалов в зависимости от длительности УКИ накачки в 

фемто-пикосекундном диапазоне при значении ep. В отсутствие артефактов, 

промежуточный минимум порога абляции имеет место, поскольку величина ep 

разделяет стадии электронной и решеточной динамики, где в стадии электрон-

ной динамики для более высоких электронных температур (и их градиентов) 

имеют место более значительные транспортные и эмиссионные (излучение, за-

ряженные частицы) потери, а также могут существенно отличаться оптические 

постоянные промежуточного состояния вещества, как показано путем время-

разрешенного зондирования в предыдущих и последующих главах. Кроме того, 

предложены дополнительные измерительные процедуры, уточняющие интер-

претацию зависимостей порогов абляции от длительности УКИ: 1) измерение 

зависимости коэффициента отражения материала в диапазоне изменения поро-



 23 

говых значений плотности энергии, позволяющее учесть влияние на пороги аб-

ляции динамики оптических постоянных материала в течение УКИ в электрон-

ной и решеточной фазах релаксации, 2) измерение и анализ характерных лате-

ральных 1/e-радиусов области абляции wabl, которые для каждого материала в 

рамках одного механизма фотовозбуждения зависят уже только от процесса теп-

лопроводности, а также указывают наличие процессов N-фотонного фотовоз-

буждения материалов, которые проявляющегося не только в порогах абляции, 

но и в размерах характерной области вложения энергии за счет обострения раз-

меров фокусировки гауссовского пучка в N раз.  

Методика оценки характерных времен ЭФТ разрабатывалась в разделе 5.1 

на  примере железа (с измерением зависимости порогов абляции Fth и коэффици-

ента отражения вблизи Fth от las, Рис.5, слева), далее развивалась на примере 

перспективных для плазмоники «хороших» металлов с теоретически предска-

занными большими временами ЭФТ – алюминия, серебра и меди. При этом, для 

ряда материалов с сильным межзонным поглощением – кремния, меди – при 

многофотонной накачке УКИ ИК-диапазона зависимости порогов от las демон-

стрируют монотонный квадратно-коренной рост (Рис. 5, справа), отражающий,  

  

      

Рис. 5. (слева) Зависимости порогов откольной (Fspal, темные квадраты) и фраг-

ментационной (Ffrag, светлые кружки) абляции железа от las. На вставке: зависи-

мость отражения УКИ накачки R(90) при F0  0.5 Дж/см2 от las с приведенным 

расчетным значением отражения Rcalc(9
0) для невозбужденного железа. (справа) 

Зависимости порога откольной абляции Fth кремния от las для видимого (515 нм, 

зеленые кружки) и ИК (1030 нм, красные кружки) излучения. Вставки: сверху – 

зависимости от las для пороговой энергии Eabl и 1/е-радиуса абляции wabl с ради-

усами фокусировки R1/e (горизонтальные пунктирные линии), внизу – оптиче-

ский микроснимок кратера и его диаметр, показанный белой стрелкой. 
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 тем не менее, не потери из-за теплопроводности, а нелинейный характер фото-

возбуждения. В частности, при фиксированной величине F интенсивность УКИ 

падает с ростом las и для поддержания энерговклада abl путем многофотонной 

накачки требуется увеличение пороговой плотности энергии с ростом las  

las

n

las

F



 








 , n

lasablthF  ,   (5) 

что позволяет выразить Fth как функцию las в общем случае n-фотонного погло-

щения в виде Fth  las
(n–1)/n. В режиме линейного фотовозбуждения таких полу-

проводников и переходных металлов – кремния, алюминия, серебра, меди – дан-

ные артефакты исчезали (Рис. 5, справа), сохраняя типичный немонотонный вид 

зависимости с промежуточным минимумом или выглаживанием кривой; для 

сравнения анализировалось также поведение характерных 1/е-радиусов абляции 

wabl, показывающих уменьшение с ростом las ввиду уменьшения Tel.  

Дополнительный анализ характерных 1/е-радиусов абляции для пленок 

аморфного кремния с линейным фотопоглощением в видимом диапазоне позво-

лил в разделе 5.2 с помощью данной методики впервые за последние почти со-

рок лет установить величину коэффициента амбиполярной диффузии ЭДП D в 

абляционном режиме воздействия УКИ для las  0.1-10 пс. Предыдущее значе-

ние D  10 см2/с было измерено еще в 1982 году для умеренных плотностей ЭДП 

 1020-1021 см-3 [24], тогда как  в настоящей работе более высокая величина D  

(1-2)103 см2/с установлена для ЭДП с плотностью 1022 см-3, определяющая 

несравнимо более быстрый пикосекундный перенос вложенной энергии ЭДП по 

сравнению с решеточной температуропроводностью в кристаллическом матери-

але   0.7 см2/с. Установленная величина коэффициента амбиполярной диффу-

зии является важным транспортным параметром для корректного описания вре-

менного оптического отклика фотовозбужденных полупроводниковых нано-

структур в сверхбыстрых переключателях, преобразователях поляризации и ме-

таповерхностях, а также электронной динамики в сильнотоковых режимах 

функционирования силовой полупроводниковой электроники или в условиях 

воздействия мощного ионизирующего излучения в космосе. 

В шестой главе «Динамика плавления материалов под действием УКИ» на 

примерах кремния, арсенида галлия и графита описана разработанная автором 

акусто-модуляционная рефлектометрическая методика с временным разрешени-

ем для идентификации плавления поверхностного слоя материалов и динамиче-

ского измерения глубины плавления с учетом эффекта абляции. По аналогии с 
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предшествующими широкополосными ультразвуковыми исследованиями  авто-

ром лазерно-индуцированных фазовых и ударно-волновых явлений в конденси-

рованной фазе, данная методика основана на измерении периода динамических 

осцилляций отражения пробных УФ (400 нм, характерная глубина зондирования 

 10 нм) УКИ от поверхности материалов, возбужденной ИК (800 нм) УКИ, где 

осцилляции отражения связаны с реверберациями (эхо) акустической волны 

сжатия/разгрузки различной природы (фазовое превращение, нагревание) в 

приповерхностном слое расплава с достаточным акустическим контрастом  со-

отношением акустических импедансов твердого материала (s) и его расплава 

(m). По данным литературы, акустические импедансы составляют: для кремния 

 sCl,s(100)  2.0107 кг/м2с для плотности s = 2.33103 кг/м3 и продольной 

скорости звука в направлении [100] Cl,s(100) = 8.4 км/с, mCl,m  1.0107 кг/м2с 

для плотности m = 2.55103 кг/м3 и зависящей от температуры продольной ско-

рости звука Cl,m  3.9 км/с, для GaAs  sСs  5.3103 кг/м3  4103 м/с = 2.1107 

кг/м2с и mСm  5.7103 кг/м3  2.26 км/с  1.3107 кг/м2с.  

В случае кремния, увеличивающиеся во времени периоды ревербераций 

T1,rev (Рис. 6), наблюдаемые, начиная с порога сверхбыстрого плавления Fmelt  

0.23 Дж/см2, отражают толщину пленки расплава Y1, постепенно увеличиваю-

щуюся с течение времени t, начиная от поверхности, и затем насыщающуюся 

на уровне Y1,max. В частности, для жесткой границы твердое тело/расплав крем-

ния с mCl,m < SCl,s(100), осцилляции отражения должны проявляться на кривых 

R2(t) в той же фазе после двух круговых обходов пленки расплава, встречая на 

пути два раза свободную границу расплав/воздух, где каждый раз происходит 

изменение фазы на . Соответственно, можно выразить Y1(t) = ¼Cl,mT1,rev(t) и 

получить абсолютную калибровку мгновенной толщины расплава. Кривые 

Y1(t) для различных значений F > Fmelt демонстрируют на Рис. 6 почти посто-

янные угловые наклоны для Y1(t)  t, указывая, по-видимому, на плавление 

материала в результате баллистического пробега фронта плавления от поверх-

ности в нагретом твердом слое. Согласно данным Рис. 6, характерные  скорости 

плавления Vmelt  0.4 км/с находятся в полу-количественном согласии с извест-

ными из литературы единичными значениями максимальной скорости фронта 

гетерогенного плавления для других полупроводников в интервале 0.35-0.85 

км/с. При этом с помощью методики измерения термоупругой модуляции отра-

жения поверхности кремния впервые установлены зависимость ее пиковой тем-
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пературы от F вблизи порога плавления и ее существенный перегрев (до 20%) 

для квазиравновесного термического плавления кремния под действием УКИ. 
 

           

Рис. 6. (слева) Акустические реверберации (AR) на кривых R2(t) в случае 

кремния для значений  Fmelt < F < Fspall  0.5 Дж/см2, приведенных в рамке. (спра-

ва) Временная динамика периода ревербераций T1,rev (правая ось) и соответству-

ющая толщина расплава Y1 (левая ось) для различных значений F < Fspall  0.50 

Дж/см2 (даны в рамке). Прямая линия представляет начальный этап движения 

фронта плавления со скоростью 0.4 км/с. 
 

С использованием разработанной методики проведены измерения для 

кремния, арсенида галлия и графита, в результате которых впервые эксперимен-

тально установлен факт движения фронта плавления с поверхности, измерены 

максимальные скорости его движения и глубины проплавления (в зависимости 

от F), для графита установлена ранее неизвестная величина продольной скоро-

сти звука в расплаве – 1.6 км/с (исходя из возможных соотношений акустиче-

ских импедансов графита и его расплава). В настоящий момент в мире известна 

только одна другая экспериментальная методика  с использованием пробных 

УКИ рентгеновского излучения (малоугловое рентгеновское рассеяние), позво-

ляющая проследить наносекундную динамику проплавления поверхностного 

слоя материалов, однако, она отличается высокой сложностью аппаратуры и 

техники измерений, а также многократно меньшим объемом данных (одна серия 

измерений – только для одного значения F). 

В седьмой главе «Механизмы абляции материалов под действием УКИ» 

рассматриваются заключительные стадии ФЛА, связанные непосредственно с 

абляционным удалением материалов. В частности, исследуются суб-критическая 

откольная абляция, а также около- и фрагментационная абляция («фазовый 

взрыв») поверхности материалов под действием УКИ в виде взрывного гидро-
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динамического разлета закритического флюида – их ключевые механизмы и ба-

зовые параметры – характерные глубины кратеров, температуры, давления и 

скорости разлета вещества. Традиционно откольной абляцией называют вынос 

дисков холодного материала с тыльной поверхности мишеней, подвергаемых 

воздействию мощных лазерных пучков или снарядов (ударников), в результате 

разрыва материала при сложении прямой волны разгрузки и предшествующей 

волны сжатия, отраженной от тыльной поверхности. Тем не менее, в последние 

десятилетия так (spallation) называют также и отрыв пленки холодного вещества 

или расплава с облучаемой фронтальной поверхности. Для холодного вещества 

отрыв пленки обычно связан с термомеханическими напряжениями, тогда как 

для расплава предсказаны разные механизмы: 1) механический разрыв при сло-

жении двух – прямой и отраженной – волн разгрузки [25] и 2) «чистый» термо-

механический отрыв в прямой волне разрежения [26] (оба – на временах акусти-

ческой разгрузки расплава), 3) отрыв при задержанном вскипании акустически-

релаксированного (термо-расширенного) расплава [27]. Вместе с тем, до сих пор 

надежных экспериментальных доказательств в пользу какого-либо из данных 

механизмов – например, временных масштабов их реализации – не существует. 

В разделе 7.1 методом сканирующей электронной микроскопии была впер-

вые детально и с высоким увеличением (до 200 000) исследована топография 

поверхности откольных абляционных кратеров различных материалов (алюми-

ний, кремний, золото) при однократном воздействии УКИ. Обнаружено форми-

рование в результате спонтанного подповерхностного вскипания термически-

растянутого квазиравновесного расплава подпороговых кавитационных нано- и 

микрокаверн – как вскрытых, так и замороженных под поверхностью, поверх-

ностная плотность и размер которых быстро возрастают при приближении к по-

рогу откольной абляции (краю кратера, Рис. 7). Это наблюдение хорошо согла-

суется с результатами термомодуляционных рефлектометрических измерений 

температуры расплава алюминия данной работы, показывающими, что порог от-

кольной абляции для алюминия соответствует температуре кипения материала 

при атмосферном давлении. Структура края откольного кратера имеет отрывной 

характер с зазубринами вдоль бортика, который сам частично отслаивается уже 

при подпороговых значениях F, а структура дна вблизи внутреннего края крате-

ра имеет ламелеобразный характер. В совокупности, это указывает на синхрон-

ный отрыв пленки расплава в результате формирования подповерхностной па-

ровой или пенной полости в результате слияния множественных нанопузырей с 

выделением высокого парового давления, стабилизировавшего эти нанопузыри 
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против сил поверхностного натяжения, что ранее наблюдалось автором в тонком 

слое легкокипящих жидкостях (вода, изопропиловый спирт) на поверхностях 

кремния, нагреваемых наносекундными лазерными импульсами. Наблюдение 

пенообразной структуры дна откольного кратера в виде нерегулярных или ква-

зирегулярных поверхностных наноструктур подтверждает такой механизм. 

Исследования динамики и базовых параметров абляции в зависимости от 

поглощенной (с учетом само-отражения) плотности энергии УКИ накачки про- 

 

           

Рис. 7. Снимок СЭМ одноимпульсных кратеров на поверхности алюминия при 

пиковой величине F  0.95 Дж/см2 (слева, вид сверху) и 1.9 Дж/см2 (справа, вид 

сбоку из центра кратера под углом 400). Римскими цифрами обозначены области 

поверхностной кавитации (I), край кратера (II) и дно кратера (III). 
 

водились с использованием микроскопической рефлектометрической методики с 

временным разрешением. Измерялись характерные времена удаления вещества, 

определяющие пространственно-временнные масштабы транспорта энергии в 

мишени и соответствующее пространственное разрешение ФЛА, а также гидро-

динамические параметры ударных волн сжатия. В частности, в случае откольной 

абляции на поверхности кремния, арсенида галлия, графита, алюминия начало 

абляции Trup вблизи порога происходило в субнаносекундном диапазоне (в диа-

пазоне 0.1-0.5 нс) (Рис. 8,9), быстро уменьшаясь с ростом F, а в случае фрагмен- 

тационной абляции – на временах акустической разгрузки dec с нисходящей за-

висимостью от F (Рис. 9). Скорости отлета оторванного слоя расплава, оценива-

емые по динамическим интерференционным особенностям отражения (интерфе-

ренция реплик пробного УКИ, отраженных от двигающейся пленки высокоот-

ражающего расплава и его короткоживущего остатка на поверхности – Рис. 8), 

составляли 1 км/с (Рис. 9), возрастая при увеличении F. Начало откольной аб-

ляции и ее переход к фрагментационной идентифицировались по изменению ин-

терференционного контраста. Эти результаты количественно подтверждаются  
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Рис. 8. (слева) Кривые R2(t) (сдвинуты для удобства представления) для зна-

чений F = 0.42-0.45 Дж/см2 < Fspall, приведенных в рамке. Стрелки показывают 

соответствующие моменты разрыва пленки расплава Trup(F). (справа) Кривые 

R2(t) для различных значений F < Fspall и F  Fspall (Fspall  0.5 Дж/см2), приве-

денных в рамке. Метки AР, КН и Trup отмечают, соответственно, его модуляцию 

вследствие акустических ревербераций в расплаве и оптической интерференции 

(кольца Ньютона), а также задержки кавитационного разрыва расплава для раз-

личных значений F.  
 

 

 

Рис. 9. (слева) Зависимости задержки разрыва пленки расплава Trup (ниже и вы-

ше порога Fspall) и характерного времени разгрузки закритического флюида dec 

от F. Наклонная прямая представляет аппроксимацию последней зависимости в 

координатах logdec  logF с угловым наклоном 3/2. Вертикальные штриховые 

линии показывают положение порогов откольной (Fspall) и фрагментационной 

(Ffrag) абляции. (справа) Истории отлета n*Lspall(t) откольного слоя для разных 

значений F  Fspall, приведенных в рамке. Аппроксимационные прямые и угло-

вые наклоны приведены для крайних значений F  0.50 и 0.69 Дж/см2.  
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данными пространственно- и время-разрешенной оптико-эмиссионной спектро-

скопии абляционных факелов, позволяющих измерить их скорости и характер-

ные времена разлета в зависимости от F. Глубины откольной абляции соответ-

ствовали мгновенному изменению толщины расплава (периода акустических ре-

вербераций) с началом отрыва пленки и были фиксированы, тогда как глубины 

фрагментационной абляции монотонно возрастали с ростом F. 

Для исследования гидродинамического разлета непрозрачного и сильнорас-

сеивающего закритического флюида при фрагментационной абляции была раз-

работана методика бесконтактной широкополосной ультразвуковой диагностики 

(Рис. 10). В этом режиме ФЛА информативные фронтальные интерферометри-

ческие или рефлектометрические измерения невозможны, а более информатив-

ными оказываются методы динамической оптической диагностики с боковой  
 

  

Рис. 10. (слева) Зависимости от F для времени пробега волны давления Ttr (левая 

ось, темные кружки) и ее амплитуды Ptr (правая ось, светлые квадраты) при аб-

ляции титана. Метки Fspall, FPE, FPR показывают пороги откола, фазового взрыва 

и генерации УВ. (справа) Зависимости расчетного начального давления абляци-

онного факела Pcalc (темные круги) и его скорости расширения Dcalc (темные 

ромбы) (левая/нижняя оси, размер погрешности  менее размера символов), а 

также зависимости амплитуды измеренных акустических давлений  PS-NC в бес-

контактной моде для титановой плаcтины (светлые треугольники), PS-C и PF-C в 

контактной моде для плаcтины (светлые круги) и фольги (светлые квадраты), 

соответственно, от F. Стрелкой показан порог Ffrag для абляции титана УКИ че-

рез взрывное гидродинамическое расширение сверхкритического флюида. 
 

подсветкой – теневая и оптико-эмиссионная фотография, оптико-эмиссионная 

спектроскопия (последняя использовалась в работе для верификации данных 

ультразвуковых измерений). В ультразвуковых исследованиях измерялись время 

пробега, полуширина и амплитуда импульса волны давления в зависимости от 
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плотности энергии и радиуса фокального пятна УКИ, расстояния пробега от зо-

ны абляции до ультразвукового датчика. Выше порога взрывной абляции отме-

чались монотонное уменьшение времени пробега (Рис.10), а также рост полуши-

рины и амплитуды сигнала с ростом F. 

Данная методика позволяет установить для различных материалов в рамках 

модели точечного взрыва [28] начальные давления и скорости расширения абля-

ционного факела в воздухе в зависимости от параметров лазерного воздействия 

и связать их с параметрами выходных волн давления на тыльной стороне мише-

ни. Зависимость абляционного давления растет суперлинейно с ростом плотно-

сти энергии УКИ, примерно отражая линейный рост энерговклада в мишень. 

Впервые экспериментально продемонстрированы уникальные сверхэластиче-

ский режим распространения ударной волны (УВ) в мишени титана при давле-

ниях выше 10 ГПа и высокодисспативный режим ее распространения при мень-

ших давлениях (Рис. 10, справа), улучшенные прочностные характеристики УВ-

упрочненного поверхностного слоя алюминиевого сплава при наносекундных 

временных масштабах нагружения поверхности после воздействия УКИ, оста-

точные упрочняющие сжимающие напряжения ГПа-уровня в поверхностном 

слое конструкционного титанового сплава, предложено использовать эту мето-

дику для бесконтактной количественной диагностики таких явлений в конден-

сированной фазе или контроля режимов ее обработки УКИ. 

В Заключении обобщаются основные результаты экспериментальных ис-

следований проделанной диссертационной работы, направленных на изучение 

основных закономерностей ключевых стадий ФЛА под действием УКИ видимо-

го/ближнего ИК-диапазона для металлов и полупроводников с сильным меж-

зонным поглощением – нелинейного вложения энергии, неравновесного нагре-

вания и плавления, а также самого абляционного удаления вещества, в совокуп-

ности формирующих целостную феноменологическую картину данного явления 

для материалов этих типов. Отмечается, что данная картина ФЛА сложилась из 

следующих впервые полученных основных результатов исследований: 

1. Интенсивное фотовозбуждение простого (алюминий) и переходного (ти-

тан) металлов в абляционном режиме (плотности энергии 0.1-1 Дж/см2), соглас-

но их оптическому отклику в отражении УКИ накачки ближнего ИК-диапазона 

(для алюминия – на длине волны 800 нм) и/или пробных УКИ, вызывает насы-

щение сильных межзонных переходов в течение возбуждающих УКИ (100 фс) 

с одновременным нарастанием роли внутризонных электронных переходов, что 

сопровождается нагреванием электронной подсистемы до температур 1 эВ и 
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нелинейной по плотности энергии излучения эмиссией электронов и ионов, 

наблюдаемых, соответственно, в зависимостях коэффициента оптического от-

ражения и электрических коллекторных сигналов от плотности энергии УКИ.  

2. Для теллура при возбуждении ЭДП с плотностью 1021 см-3 наблюдается в 

спектрах отражения безынерционный «красный» сдвиг, соответствующий мгно-

венной, изотропной и линейной по плотности ЭДП электронной перенормиров-

ке ширины запрещенной зоны с угловым наклоном, указывающим – в соответ-

ствии с предсказаниями теории – на возможность сильной (до 50%) перенорми-

ровке при возбуждении 5% плотности валентных электронов. В согласии с 

предсказаниями теории аналогичный по величине вклад осуществляется субпи-

косекундной решеточной перенормировкой. 

 3. Учет установленных особенностей перенормировки ширины запрещенной 

зоны в полупроводниках позволил описать изменения коэффициента отражения 

арсенида галлия и кремний при возбуждении ЭДП с плотностью до 1022 см-3 под 

действием УКИ накачки длительностью 100 фс. В случае кремния и арсенида 

галлия рост электронной перенормировки зонной щели до максимальной (50%) 

величины сопровождается соответствующим нелинейным увеличением коэффи-

циента и скорости трехчастичной оже-рекомбинации с резким замедлением ро-

ста плотности ЭДП в пользу ее нагревания и эмиссии электрон-ионной плазмы, 

нелинейной по плотности энергии излучения. 

4. В отсутствие маскирующего эффекта многофотонного поглощения поро-

говые плотности энергии одноимпульсной абляции металлов (железо, алюми-

ний, медь, серебро) при воздействии УКИ накачки варьируемой длительности 

(здесь и ниже  видимого-ближнего ИК-диапазона) имеют не восходящий, а не-

монотонный характер с минимумом зависимости при различных длительностях 

импульса в диапазоне 1-3 пс, соответствующих для этих материалов характер-

ному времени переноса энергии из электронной в ионную подсистему. В резуль-

тате, для металлов электрон-фононная релаксация происходит в несколько раз 

быстрее, чем предсказывается существующими моделями.  

5. Для кристаллического кремния перенос энергии из электронной в ионную 

подсистему неравновесными носителями, генерируемыми в результате оже-

рекомбинации, нелинейной по плотности ЭДП, завершается на пикосекундных 

масштабах из-за рекомбинационного падения плотности плазмы и ее быстрой 

амбиполярной диффузии, для аморного кремния  примерно за 0.6 пс. Величина 

коэффициента амбиполярной диффузии плотной ЭДП (1022 см-3) для аморфного 

кремния находится на уровне 103 см2/с. 
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6. Благодаря почти двукратно меньшему акустическому импедансу распла-

вов кремния и арсенида галлия чуть выше пороговой плотности энергии УКИ 

для плавления этих материалов в пикосекундном масштабе времени возникает 

сильная квазипериодическая модуляция коэффициента отражения пробного 

УКИ из-за ревербераций акустической волны в слое расплава, растущем со ско-

ростями в диапазоне 400-600 м/с. В до-абляционном режиме толщина слоя рас-

плава ограничивается положением определенной изотермы плавления материала 

(для кремния – на 20% выше равновесной температуры плавления), в абляцион-

ном режиме – уменьшается из-за отрыва части слоя расплава выше порога от-

кольной абляции. Измерены максимальные глубины проплавления в зависимо-

сти от величины поверхностной плотности энергии УКИ. Для графита оценена 

продольная скорость звука в его расплаве (1.6 км/с) в условиях завершенной 

акустической разгрузки.  

7. Откольная абляция поверхностного слоя расплава для алюминия, кремния, 

арсенида галлия и графита под действием УКИ с умеренной (<1 Дж/см2) плотно-

стью энергии и длительностью 100 фс происходит после его акустической раз-

грузки в результате подповерхностного гомогенного вскипания в термически-

расширенном расплаве с характерными субнаносекундными задержками, опре-

деляющимися величиной плотности энергии. На дне откольных кратеров обна-

ружены следы нанопены, вне кратеров  кавитационные структуры. Отлет слоя 

расплава на микрометровых расстояниях от поверхности со скоростями  0.1-1 

км/с, определяющимися величиной плотности энергии УКИ накачки, управляет-

ся субкритическим давлением в подповерхностной паровой полости. 

8. Методом широкополосной ультразвуковой диагностики волн давления, 

распространяющихся в воздухе в результате фрагментационной ФЛА непосред-

ственно от аблируемой поверхности, определены начальные давления мегабар-

ного уровня (10-103 ГПа) и начальные скорости сверхзвукового расширения за-

критического флюида в виде абляционного факела (до 30 км/с) в зависимости от 

плотности энергии УКИ (>1 Дж/см2) длительностью 100 фс, подтверждаемые 

оптико-эмиссионными измерениями скорости движения видимого фронта абля-

ционного факела с наносекундным временным разрешением. Зависимость абля-

ционного давления растет сверхлинейно с ростом плотности энергии УКИ, от-

ражая рост энерговклада в мишень. 

9. С помощью бесконтактной фронтальной и контактной тыльной регистра-

ции волн давления в тонких и толстых образцах титана в данном режиме ФЛА 

обнаружен сверхупругий режим распространения ударной волны в мишенях при 
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давлениях выше 10 ГПа и диссипативный режим ее распространения при мень-

ших давлениях. Генерируемые высокие (суб-ТПа) давления вызывают упрочне-

ние поверхностного слоя алюминиевого сплава и возникновение остаточных 

упрочняющих сжимающих напряжений ГПа-уровня в субмикронном поверх-

ностном слое конструкционного титанового сплава. 
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