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Для проведения время-разрешенной спектроскопии поглощения с суб-нс временным разрешением
необходимы источники белого света с короткой или ультракороткой длительностью, которые возмож-
но синхронизировать с другими лазерными системами. На основе фемтосекундного лазерного источ-
ника в ближнем ИК диапазоне был сгенерирован суперконтинуум с высокой спектральной яркостью
(∼ 10 пДж/нм) в спектральном диапазоне ∼ 450–750 нм, высокой стабильностью, как от импульса к им-
пульсу (порядка 2–5 %), так и на большом (несколько часов) промежутке времени. Такие характеристики
суперконтинуума были достигнуты за счет работы в расходящемся пучке, что позволяет избежать мно-
жественной филаментации, а также добиться стабилизации спектра (уменьшения флуктуаций в два раза
и больший диапазон стабильности по энергии), и его уширения за счет изменения динамического баланса
между Керровской фокусировкой, плазменной дефокусировкой и дифракцией. Временное разрешение
достигалось за счет специально разработанной системы электронной задержки на основе программиру-
емых логических интегральных схем, что позволило добиться суб-нс временного разрешения в широком
временном окне (вплоть до нескольких мс). Данная методика была успешно апробирована в экспери-
ментах по исследованию динамики абляции кремния при наносекундном лазерном воздействии.
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1. Введение. На текущий момент времени для
того, чтобы лучше понимать фундаментальные фи-
зические и химические явления и иметь возможность
разрабатывать материалы с заданными свойства-
ми и технологии нового поколения, необходимо не
только обладать информацией о физико-химических
свойствах вещества в стационарных условиях [1–3],
но и исследовать динамику процессов, протекаю-
щих при его структурной перестройке и внешнем
воздействии [4, 5]. Одним из наиболее удобных ме-
тодов для контроля и исследования сверхбыстрых
процессов является время-разрешенная спектроско-
пия, она сочетает все достоинства стационарных ме-
тодов спектроскопии с возможностью исследования
динамики процессов на временных масштабах от
сотен секунд до суб-фемтосекунд [6, 7]. Основная
идея время-разрешенной спектроскопии заключает-
ся в том, что исследуемая система контролируется
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спектроскопически по мере того, как она претерпе-
вает динамические изменения, при этом для возбуж-
дения данной системы часто используются лазер-
ные импульсы, что обеспечивает стробоскопический
прием спектрально-разрешенного сигнала. Наиболее
часто для этих целей используется эксперимент ти-
па накачка-зондирование, в рамках данной методи-
ки силовой импульс используется для возбуждения
среды, вызывая изменения в ее электронных, коле-
бательных или структурных свойствах [8–10]. Эти
изменения “считываются” зондирующим импульсом,
пришедшим с заданной задержкой относительно си-
лового импульса, для измерения отклика среды. Ис-
пользование такого подхода позволяет восстановить
динамику лазерно-индуцированных процессов. Зон-
дирующий импульс может быть зарегистрирован с
помощью различных методов, например, спектро-
скопии поглощения или Рамановской спектроскопии
[11–13]. В рамках данных методов, при варьирова-
нии временной задержки между силовым и зонди-
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Рис. 1. (Цветной онлайн) (a) – Экспериментальная схема установки; (b) – схематичная диаграмма формирования
временных задержек между силовым и пробным импульсами

рующим импульсами, измеряются различные опти-
ческие свойства, такие как поглощение, отражатель-
ная способность, интегральное пропускание матери-
ала или фотоэмиссионные спектры [5, 14, 15]. Од-
ним из наиболее перспективных подходов в этом на-
правлении является использование суперконтинуу-
ма – импульса со сверхшироким спектром, генери-
руемым фемтосекундными лазерными импульсами в
нелинейных материалах [16]. Суперконтинуум может
обладать высокой спектральной яркостью и стабиль-
ностью, что делает его идеальным инструментом для
спектроскопических экспериментов [17, 18].

В данной работе мы демонстрируем генерацию
суперконтинуума с высокой спектральной яркостью
(∼ 10 пДж/нм) и стабильностью, что стало возмож-
ным за счет работы в расходящемся пучке. Это поз-
волило нам добиться стабилизации спектральной яр-
кости на уровне 2–5% как от импульса к импуль-
су, так и при долговременных (несколько часов) из-
мерениях в эксперименте. Кроме того, применен-
ная нами электронная система формирования управ-
ляющих сигналов временных задержек, на основе
программируемой логической интегральной схемы
(ПЛИС) обеспечила суб-нс (250 пс) временное разре-
шение. Апробация нашей методики была осуществ-
лена при исследовании динамики наносекундной аб-
ляции кремния, что продемонстрировало ее эффек-
тивность и потенциал для проведения дальнейших
время-разрешенных экспериментов в различных ма-
териалах.

2. Методы и подходы. В экспериментах ис-
пользовалась схема спектроскопии поглощения в гео-
метрии регистрации отражения с временным разре-
шением, см. рис. 1а. Временное разрешение достига-
лось за счет использования двух импульсов, первый,
силовой импульс накачки, возбуждал среду, второй,
зондирующий импульс, пришедший с задержкой, ис-

пользовался для исследования динамики среды, воз-
бужденной силовым импульсом. В качестве силово-
го импульса выступал лазерный импульс на длине
волны 527 нм, энергией 100 мкДж и длительностью
∼ 4 нс. Он фокусировался (фокусное расстояние лин-
зы f = 2.5 см) на поверхность кремниевой пластины
(111), чтобы достичь плотности энергии на мишени
∼ 5 Дж/см2. В качестве пробного импульса исполь-
зовалось излучение суперконтинуума (ширина спек-
тра порядка 250 нм, максимум спектральной ярко-
сти в области ∼ 550 нм), генерируемого при фоку-
сировке фемтосекундного лазерного импульса (Аве-
ста, ТЕТА-20) на длине волны 1030 нм, энергией
370 мкДж и длительностью 200 фс в кристалл сап-
фира (Al2O3) длиной 1 см. Перед фокусировкой ла-
зерное излучение проходило через диафрагму ра-
диусом 1 мм, после чего фокусировалось в кристал
сапфира линзой с фокусным расстоянием 30 см, ра-
диус пятна фокусировки составлял порядка 50 мкм,
а плотность энергии составляла ∼ 0.25–0.5 Дж/см2

Частота повторения лазерных импульсов составляла
20 Гц. Энергия каждого из импульсов контролиро-
валась с помощью калиброванного фотодиода. Син-
хронизация импульсов осуществлялось на основе са-
мостоятельно разработанной системой синхрониза-
ции, реализованной на ПЛИС, которая позволяла ва-
рьировать временную задержку между силовым и
пробным импульсами с шагом 250 пс [19]. Неболь-
шая нестабильность генерируемого суперконтинуу-
ма (2–5% RMS) компенсировалась усреднением по
20 точкам. Излучение суперконтинуума коллимиро-
валось линзой с фокусным расстоянием 10 см. По-
сле чего излучение суперконтинуума зеркалом на-
правлялось на поверхность кремния, где совмеща-
лось с силовым импульсом. Размер пятна фоку-
сировки суперконтинуума на поверхности кремния
примерно в 1.2 раз больше образовавшейся микро-
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Рис. 2. (Цветной онлайн) Нормированные спектры суперконтинуума: (a) – при различных положениях кристалла
сапфира относительно фокуса (отрицательные значения соответствуют фокусировке в воздух перед образцом) при
энергии лазерного импульса 30 мкДж в видимом диапазоне и (b) – спектр суперконтинуума в диапазоне 350–1030 нм
в логарифмической шкале. Энергия лазерного импульса 30 мкДж, положение – 3мм

модификации. После коллимирующей линзы в оп-
тический тракт могло быть установлено дихроич-
ное зеркало на длину волны 1030 нм, отсекающую
ИК часть суперконтинуума. Для оценки стабиль-
ности суперконтинуума энергия его видимой части
измерялась с помощью кремниевого фотодетектора
в течение четырех часов. Отраженный от образца
спектр суперконтинуума регистрировался спектро-
метром Ocean Optics HR 4000. Пренебрегая пропус-
канием через образец, поглощение можно рассчитать
как A(λ) = 1−R(λ), где R(λ) – спектр отражения,
нормированный на исходный спектр суперконтину-
ума. Рассчитать коэффициент поглощения α мож-
но как α(λ) = −1/d ln(A(λ)), где d – размер слоя,
от которого происходит отражение. Размер данного
слоя определялся таким образом, чтобы коэффици-
ент поглощения на длине волны 532 нм совпадал с
табличным. Далее в экспериментах систематически
варьировалась временная задержка между силовым
и пробным импульсами, руководствуясь методикой,
представленной на рис. 1b. В результате для каждой
временной задержки регистрировался спектр отра-
жения образца, который пересчитывался в коэффи-
циент поглощения для каждой длины волны.

Генерация суперконтинуума происходила в про-
цессе филаментации фемтосекундного излучения в
кристалле сапфира [20–25]. Спектральный состав и
спектральная яркость формируемого суперконтину-
ума непосредственно определяются режимом фила-
ментации (множественная филаментация или супер-
филаментация) [26, 27]. Для теоретического рассче-
та режима филаментации обычно требуется слож-
ное компьютерное моделирование. Однако для оцен-
ки вкладов основных процессов, влияющих на фи-

ламентацию, можно провести упрощенные оценки, в
том числе игнорируя поглощение в плазме и диспер-
сию, как это было предложено в [28]. Несмотря на
то, что такой подход является сильно упрощенным
описанием процесса филаментации, с помощью дан-
ного анализа можно определить соотношение между
основными вкладами. В рамках данного подхода [28]
для оценки вклада рассчитывается кривизна волно-
вого фронта (sag), вносимого конкретным процессом.
Так, дифракционный вклад sG рассчитывается как:

sG =
w0

2

2zR2
(z − f), (1)

где w0 – диаметр перетяжки, zR – длина Рэлея, z –
координата вдоль оптической оси, f – фокусное рас-
стояние линзы. Керровский вклад можно оценить,
как:

sK =
2n2P0zR
πw0

2

(

tan−1 z − f

zR
+ tan−1 f

zR

)

, (2)

где n2 – нелинейный показатель преломления 5 ×
10−20 м2/Вт, P0 – мощность лазерного импульса.
Плазменный вклад можно оценить как:

sp =
σKρntτzR

2ρc

(

2P0

πw0
2

)K
(2K − 2)!

(2K−1(K − 1)!)2
(

hK

(

z − f

zR

)

+ hK

(

f

zR

))

. (3)

В данном уравнении плотность электроннов плаз-
мы рассчитывается как ρ(z) = σKρntτ(I0(z))

K),
где σK – это сечение многофотонной ионизации –
2× 10−46 мкм12с−5, ρnt – плотность нейтральных
частиц 2×1028 м−3, τ – длительность импульса, аK –
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Рис. 3. (Цветной онлайн) Трехмерные тепловые карты эффективности генерации суперконтинуума. Цветом указана
спектральная яркость. Графики (d)–(e) представляют собой нормированные [0-1] для каждого положения образца,
графики (a)–(c) – исходные ненормированные данные. Отрицательные значения координаты z отвечают фокусировке
в воздух, положительные – в объем образца, 0 – на границу. Энергия лазерного импульса составляла 20 мкДж (a),
(d), 30мкДж (b), (e) и 40 мкДж (c), (f)

Рис. 4. (Цветной онлайн) Динамика изменения энер-
гии суперконтинуума в видимом диапазоне длин волн
(400–800 нм). Случай, когда фокусировка осуществля-
ется в объем образца, обозначен как in, случай, когда
фокусировка осуществляется перед образцом, – out

показатель многофотонной ионизации, а hK(x) =

= tan−1 x+
∑K

n=1
(2nn!)2

(2n)!
x

2n(1+x2)n . Соотношения меж-

ду вкладами, описываемыми уравнениями (1)–(3),
определяют режим филаментации и показывают, ка-
кой из процессов будет доминирующим.

3. Результаты и обсуждения. Для оптимиза-
ции процесса генерации суперконтинуума в видимом
диапазоне длин волн фемтосекундные лазерные им-

пульсы плавно фокусировались в кристалл сапфи-
ра, размещенный на линейном трансляторе. При ис-
пользуемых энергиях в кристалле стартует процесс
фемтосекундной филаментации, что сопровождается
генерацией конической эмиссии и суперконтинуума.
Кроме уширения спектра в окрестности центральной
длины волны (1030 нм) в спектре наблюдалось фор-
мирование отдельного “крыла” 430–750 нм в видимом
диапазоне длин волн [16, 29–31], см. рис. 2b. Причем,
как уже было показано нами ранее [32], фокусиров-
ка излучения перед кристаллом может повысить эф-
фективность генерации суперконтинуума, за счет из-
менения динамического баланса между конкуриру-
ющими линейными и нелинейными вкладами в про-
цессе филаментации. В дополнение к варьированию
положения кристалла сапфира мы также изменяли
энергию лазерного импульса. В первую очередь мы
оптимизировали стабильность генерации суперкон-
тинуума, во вторую – ширину спектра, а в третью –
его спектральную яркость.

Как видно из рис. 2а и 3 при максимальной из
используемых энергии (рис. 3c, f) спектр суперкон-
тинуума имеет ярко выраженную модуляцию, кото-
рую не удается скомпенсировать варьированием по-
ложения кристалла, что вызвано переходом в режим
множественной филаментации, который характери-
зуется стохастическим распределением филаментов.
Наоборот, при наименьшей из используемых энер-
гий (рис. 3a, d) генерация суперконтинуума происхо-
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Рис. 5. (Цветной онлайн) Зависимость кривизны волнового фронта (Sag) от координаты. Нулевая координата соответ-
ствует точке фокусировки. Энергия лазерного импульса указана на рисунке. Случай, когда фокусировка осуществля-
ется в объем образца, обозначен как in, случай, когда фокусировка осуществляется перед образцом, – out

дит только при фокусировке лазерного импульса в
объем образца, однако ширина спектра (475–600 нм)
в оптимальном режиме невелика, а стабильность от
импульса к импульсу составляет 5–7%, см. рис. 4. В
данном случае энергии лазерного излучения недоста-
точно, чтобы эффективно запустить процесс ушире-
ния спектра в видимом диапазоне длин волн.

Наиболее эффективно суперконтинуум генериру-
ется при энергиях ∼ 30 мкДж. В этом случае наблю-
далась максимальная ширина спектра (430–750 нм по
уровню 1/e2) с наилучшей стабильностью: флуктуа-
ции составляли 2–3% от импульса к импульсу, см.
рис. 4 и 2а. Причем данная стабильность сохраняет-
ся на временном масштабе в несколько часов. При
фокусировке лазерного импульса в объем образца
также наблюдается множественная филаментация,
характеризуемая модуляцией спектра суперконтину-
ума, см. рис. 3. При этом данная модуляция носит
квази-стохастический характер и может серьезно от-
личаться от импульса к импульсу. При фокусиров-
ке на границу раздела воздух–сапфир наблюдает-
ся наименее широкий спектр суперконтинуума, ко-
торый, однако, обладает высокой стабильностью 3–
4% от импульса к импульсу, а также имеет два яр-
ко выраженных пика ∼ 530 и 625 нм. Также в спек-
трах регистрировалась третья гармоника (343 нм),
генерируемая при распространении лазерного излу-
чения в кристалле, в отличие от третьей гармони-
ки обособленная вторая гармоника в спектрах не на-

блюдалась. С точки зрения как ширины, так и ста-
бильности видимой части спектра суперконтинуума
наиболее предпочтительным является режим, когда
лазерное излучение фокусируется перед кристаллом
сапфира, т.е. работа ведется в режиме расходящего-
ся волнового фронта. Ширина спектра в этом случае
примерно в 2.5 раза выше, чем при фокусировке из-
лучения в образец, также лучше стабильность (выше
в ∼ 2 раза), см. рис. 4 и больше диапазон стабиль-
ности по энергиям лазерного импульса 22–37 мкДж
против 17–23 мкДж. Также в таком режиме менее ве-
роятно повреждение кристалла, в котором происхо-
дит генерация суперконтинуума, так, например, на
рис. 4 виден нисходящий тренд в эффективности ге-
нерации суперконтинуума, что может свидетельство-
вать о небольшой деградации среды; в случае рабо-
ты в расходящемся волном фронте такого эффекта
не наблюдается.

Двухкратное улучшение свойств суперконтинуу-
ма можно объяснить с помощью упрощенного ана-
лиза, предложенного в [28] и кратко изложенного в
разделе “Методы и подходы”. С его помощью мож-
но сравнить вклады основных процессов, определя-
ющих режим распространения фемтосекундного ла-
зерного излучения в среде. В режиме расходяще-
гося волного фронта изменяется динамический ба-
ланс между процессами Керровской самофокусиров-
ки, плазменной дефокусировки и дифракции, как
это представлено на рис. 5. Когда излучение фоку-
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Рис. 6. (Цветной онлайн) (a) – Динамика изменения за-
висимостей коэффициента поглощения (показан цве-
том) от длины волны и задержки между силовым и
пробным импульсами и (b) – динамика изменения ко-
эффициента поглощения на длинах волн 532, 620 и
800 нм. (c) – Спектры поглощения кристаллического и
аморфного кварца (пунктирные линии), а также спек-
тры поглощения образца кремния, подвергшегося ла-
зерному воздействию при временных задержках 100 и
800 нс (сплошные линии). На вставках показаны спек-
тры отраженного от поверхности кремния суперкон-
тинуума при временных задержках между силовым и
пробным импульсами 100 и 500 нс

сируется в объем кристалла, Керровская самофоку-
сировка и дифракцая приводят к уменьшению раз-

мера лазерного пучка, а плазменная дефокусиров-
ка, наоборот, к его увеличению. Когда же фокуси-
ровка осуществляется перед кристаллом, дифракция
начинает уширять лазерный пучок, т.е. реализуется
случай, при котором Керровская фокусировка с од-
ной стороны уравновешивается дифракцией и плаз-
менной дефокусировкой с другой [32]. Также в этом
режиме интенсивность лазерного импульса на гра-
нице среды меньше; при фокусировке в объем кри-
сталла, эффективно стартует лавинная ионизация и
формируется плазма с высокой концентрацией элек-
тронов, которая, в свою очередь, дефокусирует ла-
зерное излучение [32]. При использовании расходя-
щегося пучка генерируется менее концентрирован-
ная плазма (плазменный вклад меньше), в результа-
те Керровский вклад уравновешивается плазменным
и дифракционным (см. рис. 5b), такой режим полу-
чается более стабильным, чем режим, когда плазмен-
ный вклад уравновешивается Керровским и дифрак-
ционный (см. рис. 5e).

Так как генерируемый суперконтинуум обладает
высокой спектральной яркостью в видимом диапа-
зоне длин волн, он отлично подходит для того, чтобы
оптическими методами исследовать динамику неста-
ционарных лазерно-индуцированных процессов в ве-
ществе. Для апробации предлагаемого подхода нами
был выбран процесс абляции кремния, что мотивиро-
валось следующем. С одной стороны, динамика дан-
ного процесса неплохо охарактеризована, с другой –
ранее, исходя из проведенного анализа литературы,
времяразрешающая спектроскопия поглощения для
исследования данного процесса еще не проводилась.
В экспериментах мы выбрали относительно мягкий
режим фокусировки, чтобы избежать образования
глубоких кратеров, что могло бы значительно по-
влиять на эффективность поглощения из-за высоко-
го рассеяния и поглощения света в кратерах. Заре-
гистрированные спектрохронограммы эволюции ко-
эффицента поглощения в видимом диапазоне длин
волн (400–800 нм) представлены на рис. 6a. На дан-
ном рисунке отчетливо выделяется сдвиг края поло-
сы поглощения до значений ∼ 700 нм за ∼ 400 нс по-
сле лазерного воздействия. На больших временных
масштабах ( ∼ 400 нс) край полосы поглощения начи-
нает смещаться в сторону больших длин волн. Дан-
ный процесс может свидетельствовать о плавлении
и последующей рекристаллизации решетки кремния.
Так, для аморфного кремния красная граница фото-
эффекта ∼ 750 нм, в то время как для кристалличе-
ского она равняется ∼ 1100 нм [33]. Таким образом,
после лазерного воздействия решетка разрушается и
образуется слой аморфоного кремния, после этого, за
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счет уменьшения температуры в области лазерного
воздействия, начинается процесс рекристаллизации,
что приводит к возвращению спектра поглощения к
своим исходным значениям, в момент рекристалли-
зации спектр поглощения представляет собой про-
межуточное значение между спектрами, характер-
ными для аморфного и кристаллического кремния
(см. рис. 6с). По сравнению с изменением коэффи-
циента отражения на фиксированной длине волны
[19, 34, 35] предлагаемый подход может быть гораздо
более информативен, так как одновременно предо-
ставляет информацию о широком диапазоне частот,
при этом по-прежнему можно наблюдать динамику
изменения поглощения на заданной длине волны, как
это представлено на рис. 6b.

Кроме того, при использовании электронной за-
держки можно получать информацию о динами-
ке процессов на относительно длинном временном
промежутке (от мкс до мс) с шагом, кратным
250 пс, а при необходимости изменить задержки на
оптические. В этом случае временное разрешение
составит порядка длительности лазерного импуль-
са, а максимальная задержка будет находиться на
уровне нескольких десятков наносекунд, что даст
потенциальную гибкость в исследовании лазерно-
индуцированных процессов: относительно медлен-
ные процессы (> 10 нс) целесообразно исследовать в
схемах с электронной задержкой, а быстрые – с опти-
ческой. Так как длительность суперконтинуума со-
поставима с длительностью лазерного импульса, то
он является универсальным инструментом для про-
ведения спектроскопических исследований с времен-
ным разрешением, а наличие широкого спектра, в
том числе с ярким крылом в видимом диапазоне
длин волн, позволяет использовать его для широкого
спектра задач.

4. Заключение. В заключение, мы продемон-
стрировали, что с использованием источников фем-
тосекундных лазерных импульсов в ближнем ИК
диапазоне и кристалла сапфира возможно добить-
ся генерации стабильного и яркого суперконтинуу-
ма в видимом диапазоне длин волн, применимым
для время-разрешенной спектроскопии поглощения
с суб-нс временным разрешением. Сгенерированный
суперконтинуум, полученный в результате данной
методики, обладает высокой спектральной яркостью
(∼ 10 пДж/нм) в диапазоне ∼ 450–750 нм и демон-
стрирует стабильность как от импульса к импульсу
(2–5%), так и при долговременных (несколько ча-
сов) экспериментах. Эти характеристики были до-
стигнуты благодаря работе в расходящемся пучке,
что позволило избежать множественной филамента-

ции и обеспечить стабилизацию спектра за счет гиб-
кого управления величиной линейных и нелинейных
вкладов. Используемая нами методика была успеш-
но апробирована в исследованиях динамики наносе-
кундной абляции кремния, что подчеркивает ее по-
тенциал для дальнейших исследований в области ма-
териаловедения и фотоники.
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Science 301, 61 (2003).
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