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Зависимости глубины одноимпульсной абляции поверхности стали от плотности энергии ультрако-

ротких лазерных импульсов (0.3–12 пс) с длиной волны 515 нм имеют вид, отличный от обычного лога-

рифмического для линейного поглощения излучения. С учетом того, что плотность состояний свободных

электронов проводимости в s-зоне низка, а d-зона сильно связанных электронов с высокой плотностью

состояний расположена вокруг уровня Ферми, эти зависимости были аппроксимированы в рамках мо-

дели двухфотонного поглощения. Коэффициент двухфотонного поглощения практически линейно уве-

личивается с ростом длительности лазерных импульсов, что указывает на насыщение поглощения и

позволяет оценить соответствующие параметры электронной подсистемы.
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1. Сверхбыстрая электронная динамика в пе-

реходных металлах под действием ультракоротких

(фемто-пикосекундных) лазерных импульсов (УКИ)

видимого-ближнего инфракрасного (ИК) диапазо-

на позволяет генерировать твердотельные электро-

ны с энергией порядка 1 эВ (“горячие” электроны),

являющиеся основным действующим фактором при

инициировании химических реакций и фотокатали-

за [1, 2]. Зачастую предполагается, что само воздей-

ствие УКИ благодаря высокой интенсивности излу-

чения обеспечивает генерацию “горячих” электронов

[1, 2], тогда как детали механизма фотовозбуждения

и электронной динамики известны недостаточно хо-

рошо.

Ранее, для переходных металлов широко исследо-

вались процессы многофотонного поглощения [3–5],

насыщения поглощения [6], оже-рекомбинации [7, 8],

соотношение между которыми, тем не менее, неясно.

Это связано с тем, что переходные металлы в опти-

ческом диапазоне напоминают полупроводники бла-

годаря межзонной фотоинжекции электронов в s, p-

зоны свободных носителей из d-зоны квазисвязанных

1)e-mail: kudryashovsi@lebedev.ru
2)B. Gakovic, D.Milovanovic.

электронов с генерацией малоподвижных d-дырок,

претерпевающих трехчастичную оже-рекомбинацию

с генерацией “горячих” электронов [7]. Таким обра-

зом, не только многофотонные процессы межзонно-

го поглощения, но и последующая оже-рекомбинация

обеспечивают генерацию “горячих” электронов [5, 9–

11], однако, в терминах интенсивности возбуждения

данные процессы до сих пор практически не иссле-

довались.

В настоящей работе впервые исследованы режи-

мы взаимодействия и дана оценка коэффициента

двухфотонного поглощения стали при ее абляции

УКИ видимого диапазона.

2. В наших исследованиях для одноимпульс-

ной абляции использовалась стальная пластина

(12Х18Н10Т, химический состав: Fe ≈ 67 ат. %,

Cr ≈ 17−19 ат. %, Ni ≈ 9−11 ат. %, Mn < 2 ат. %,

остальные компоненты – менее 1 ат. % каждый)

с поверхностью оптического качества, предвари-

тельно очищенная ультразвуковой обработкой с

поверхностно-активным веществом и ополаскива-

нием деионизованной водой. Абляция проводилась

на свежих участках мишени для одиночных УКИ

видимого диапазона (длина волны – 515 нм, дли-

тельность импульса на полувысоте τ ≈ 0.3−17 пс
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(отрицательное чирпирование по частоте с уши-

рением без модуляции – см. [12]), максимальная

энергия импульса в TEM00-моде – 3 мкДж) с варьи-

руемой энергией, фокусируемых микрообъективом

с числовой апертурой NA= 0.65 в фокальное пятно

с 1/е-радиусом по интенсивности ≈ 1 мкм (пиковая

плотность энергии F0 в центре фокального пятна –

до 20 Дж/см2). Глубина одноимпульсных кратеров

Zabl на поверхности измерялась с помощью оптиче-

ского профилометра SWLI 7300 (ZYGO, латеральное

разрешение – 0.3 мкм, вертикальное разрешение –

1 нм) для объектива c NA= 0.65. Характерный вид

кратеров и зависимости глубины от локальной плот-

ности энергии по фокальному пятну представлены

на рис. 1.

Рис. 1. (Цветной онлайн) Зависимости глубины Zabl од-

ноимпульсных кратеров на поверхности стали от ло-

кальной плотности энергии F для различных длитель-

ностей УКИ (указаны в сноске). Вставка: профили кра-

теров для разных для различных длительностей УКИ

при F = 4Дж/см2

3. Зависимости глубины Zabl одноимпульсных

кратеров на поверхности стали от плотности энер-

гии УКИ F с различной длительностью (рис. 1) име-

ют вид не логарифмических кривых, характерных

для однофотонного поглощения [13], а, скорее, кри-

вых с насыщением, более типичных для многофо-

тонного межзонного поглощения [14]. Достигаемые

при этом максимальные глубины абляции для дан-

ных зависимостей (> 50 нм) указывают на закрити-

ческий фазовый взрыв как механизм удаления ма-

териала, тогда как низкоэнергетический откольный

механизм абляции, как известно, приводит к удале-

нию порядка 10–20 нм [15]. Закритический фазовый

взрыв предполагает вложение, как минимум, тепло-

ту испарения материала λ, что в случае железа – ос-

новной компоненты данной стали – составляет около

3.5 · 105 Дж/моль [16] или 5 · 104 Дж/см3. В отсут-

ствие потерь на теплопроводность вложение такой

плотности энергии предполагает общее число актов

поглощения в течение УКИ N1 и N2 для одно- и

двух-фотонного поглощения, а также энергии фото-

на УКИ ~ω, соответственно,

N1 ≈
λ

~ω
, N2 ≈

λ

2~ω
∼ (0.5− 1) ·1023 носителей/см

3
.

(1)

В данной работе мы аппроксимировали струк-

туру спектра электронной плотности состояний

(e-DOS) стали соответствующим спектром для

объемно-центрированной кубической (оцк) струк-

туры железа, взятой согласно данным [17] (рис. 2).

Поскольку уровень Ферми в невозбужденном состо-

Рис. 2. (Цветной онлайн) Электронная плотность со-

стояний для оцк-железа (по данным [16]) и возмож-

ные одно- и двухфотонные процессы фотовозбужде-

ния. Пунктирная и сплошные кривые – плотности со-

стояний, соответственно, для s- и d-зон. Область сво-

бодных состояний выше уровня Ферми (E − EF > 0)

окрашена в светло-желтый цвет

янии железа лежит практически в центре d-зоны,

возможны, по-видимому, во-первых, однофотонные

переходы s → d∗ и d → s∗ (рис. 2), где s, d и s∗,

d∗ – заполненные и пустые зоны, соответствен-

но. Однако плотность s, s∗-состояний gS < 0.2

состояний/(эВ ·атом) на интервале 2~ω ≈ 4.8 эВ для

плотности s-электронов ≈ 6 · 1022 см−3/состояние

не обеспечивает требуемое вложение энергии УКИ

с числом актов поглощения N1. Гораздо более

вероятным, как с точки зрения правил отбора, так

и доступной плотности состояний, представляется
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двухфотонный процесс d → d∗ через виртуальные

s, s∗-состояния (рис. 2) при плотности состояний

вблизи уровня Ферми gD ≤ 5 состояний/(эВ ·атом).

На длине волны 515 нм расчетные линейные опти-

ческие константы железа n ≈ 3.46, k ≈ 3.47 [18], что

соответствует ε = ε′+ iε′′ = −0.07+24i. В этих усло-

виях глубина проникновения поля составляет поряд-

ка δ = 25 нм. При этом даже при высокой нерав-

новесной температуропроводности χ2Т [19] за время

τep ∼ 2−5 пс [15], в течение которого в решетку пе-

редается энергия, большая энергии абляции, тепло

распространяется лишь на (χ2Tτep)
1/2 ∼ 30 нм, что

недостаточно для объяснения глубин кратеров свы-

ше 50 нм и наличия зависимости их глубины от дли-

тельности импульса.

Поглощение импульса приводит к нагреву

электронов и соответствующему росту частоты

их столкновений, что уменьшает отрицательный

вклад свободных электронов в величину ε′, которая

становится положительной. Тем самым, глуби-

на проникновения поля на длине волны 515 нм

δ = (515/2π Im(
√
ε))нм в основном обусловлена

ε′′. При быстром сильном нагреве электронов до

температур ∼ 104 К вклад свободных электронов

в ε′′ и, тем самым, в Im(
√
ε), уменьшается. Кроме

того, величина ε′′ также уменьшается и за счет

насыщения межзонного поглощения. Это приво-

дит к увеличению глубины проникновения поля в

несколько раз. Влияние насыщения поглощения на

глубину вложения энергии тем выше, чем быстрее

оно происходит по сравнению с процессами реком-

бинации, теплопроводности и передачи энергии в

решетку. Описанный эффект увеличения глубины

области вложения энергии более выражен для

коротких импульсов. Именно такая зависимость

глубины кратеров наблюдается экспериментально

(рис. 1) для больших плотностей вложенной энергии.

В результате, зависимости глубины одноимпульс-

ных кратеров на поверхности стали от плотности

энергии УКИ с различной длительностью (рис. 1)

были аппроксимированы кривыми для двухфотон-

ного поглощения в виде Zabl(1/F ) (рис. 3). Для ап-

проксимации использовалось выражение для коэф-

фициента пропускания с эффектом двухфотонного

поглощения (ДФП) для ранее измеренных значений

отражения стали R ≈ 0.5−0.6 [14]

T (I) =
T0

1 + β(1−R)Id
, (2)

записанное в виде выражения для уменьшения пада-

ющей плотности энергии F до Fabl на глубине Zabl

вследствие ДФП

Рис. 3. (Цветной онлайн) Зависимости Zabl(1/F ) для

различных длительностей УКИ τ и их линейные ап-

проксимирующие линии (для удобства представления

нижняя ось дана в десятичном логарифмическом мас-

штабе)

Fabl =
F

1 + β(1 −R)Fτ Zabl

, (3)

с итоговым выражением

Zabl =
τ

β(1−R)

(

1

Fabl

−
1

F

)

. (4)

По формуле (4) проведена аппроксимация за-

висимостей Zabl(1/F ) для различной длительности

УКИ τ (рис. 3), причем хвосты кривых при низ-

кой плотности энергии аппроксимируются хуже, по-

скольку определяются фиксированной глубиной от-

кольной абляции ≈ 12 нм [15]. Полученные величины

коэффициента β варьируются в широких пределах

24 − 5 · 103 см/ГВт (рис. 4), а сама зависимость β(τ)

является восходящей и слабо суперлинейной (∝ τ1.4)

в согласии с предыдущими измерениями β для золо-

та [3], и согласуется с последней по порядку величин

β и τ . С другой стороны, такой вид зависимости ра-

нее не нашел детального объяснения [3].

На наш взгляд, восходящий и суперлинейный ха-

рактер β(τ) указывает на насыщение ДФП для более

коротких УКИ в связи с их более высокой интенсив-

ностью (∝ 1/τ), квадратично усиливающей фотоге-

нерацию (без учета лимитирующего эффекта оже-

рекомбинации) согласно

N2(F ) ≈
β(1−R)2 Fabl

τ

2~ωlas

Fabl ≈ 1 · 1023 носителей/см3,

(5)

что, в силу согласия с выражением (1), указывает на

отсутствие заметной оже-рекомбинации или же, ско-

рее, ее самосогласованный учет в величине β. Сам
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Рис. 4. (Цветной онлайн) Зависимость β(τ ) и ее линей-

ная аппроксимация в координатах lg β − lg τ с пока-

зателем степени 1.4 ± 0.1. Вставка: зависимость β(τ )

в координатах lg β − 1/τ и ее линейная аппроксима-

ция с коэффициентом −3.3± 1.0 и нулевым значением

β0 ≈ 6 · 103 см/ГВт согласно выражению (8)

эффект насыщения, с учетом гауссовского профиля

интенсивности I(t) = (F/τ)f(t), аналогично [6], учи-

тывался нами в виде

dN

dt
≈

[

β0

(

1−
N

N∞

)]

(1−R)2
(

F
τ

)2

2~ωlas

f2(t), (6)

или в интегральной форме

N(t) = (7)

= N∞

[

1− exp

{

−
(1−R)2β0

(

F
τ

)2

2~ωN∞

∫

f2(t)dt

}]

.

Принимая во внимание выражения (6), (7), зависи-

мость β(τ) можно выразить как

β = β0 exp

{

−
(1−R)2β0

(

F
τ

)2

2~ωN∞

∫

f2(t)dt

}

∝

∝ β0 exp

{

−
C

τ

}

. (8)

Соответствующая аппроксимация зависимости β(τ)

в виде lg β − 1/τ (рис. 4, вставка) позволяет оценить

ключевые для оптической и электронной динамики

величины β0 ≈ 6 · 103 см/ГВт и N∞ ≈ (7−15) ×
× 1022 см−3 для порогов абляции 0.5–0.75 Дж/см2

при τ = 2−12 пс (рис. 1). Завышенная по сравнению с

N1,2 величина для более коротких импульсов может

быть связана не столько с изменением материальной

постоянной N∞, сколько с переносом тепла “горячи-

ми” электронами.

4. Таким образом, в данной работе при одноим-

пульсной абляции поверхности стали ультракорот-

кими лазерными импульсами видимого диапазона и

варьируемой фемтопикосекундной длительности по-

лучены зависимости глубины абляции от плотности

энергии излучения, которые можно интерпретиро-

вать как результат насыщающегося двухфотонного

поглощения. В рамках данной интерпретации оцене-

ны величины коэффициента двухфотонного погло-

щения с учетом насыщения и без него, а также харак-

терная плотность электронов, обеспечивающая такое

насыщение.
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