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1. Введение

Многолетний интерес к процессам, стимулированным 
в жидкостях интенсивным лазерным излучением, обу-
словлен рядом перспективных приложений при получе-
нии новых материалов и структур, в задачах манипуля-
ции и контроля различных объектов в медицине, биоло-
гии и т. д. [1 – 5]. Основное внимание привлекают такие 
аспекты лазерного воздействия, как формирование в 
жидкости локализованного плазменного облака и воз-
можность его нагрева с последующим развитием кавита-
ции. Например, при воздействии на биологические систе-
мы на молекулярном уровне решающее значение имеет 
реакционная способность плазмы, а при воздействии на 
те же системы на клеточном уровне – механическое воз-
действие, вызываемое кавитационными пузырьками [1]. 
При этом основное внимание уделяется изучению воды 
как самой распространенной жидкости, однако множе-
ство исследований посвящено и другим соединениям и 
растворам в жидком состоянии.

При использовании подавляющего числа лазерных 
источников, излучение которых лежит в области про-
зрачности многих жидкостей, в частности воды, ключе-
вую роль играет нелинейное поглощение света. Этот про-
цесс является механизмом передачи оптической энергии 
молекулярным связям, что приводит к ионизации среды и 
в конечном итоге к ее нагреву и изменению структуры, 
формируемой этими связями. При высокой пиковой ин-
тенсивности сфокусированного излучения современных 
фемтосекундных лазеров (более 1012 Вт/см2) ионизация 
оказывается достаточно интенсивной – количество иони-

зированных атомов оказывается сравнимо с количест
вом всех атомов. Хотя исследованиям лазерно-индуци
рованных процессов в воде посвящено множество работ, 
инициируемые нелинейным поглощением ионизацион-
ные и тепловые эффекты до сих пор недостаточно изучены.

Первый фактор, усложняющий понимание механизма 
взаимодействия воды с излучением и его исследования, 
состоит в том, что возбуждение электронной подсистемы 
инициирует сложную цепочку процессов. В результате 
поглощения света возникают различные заряженные 
частицы (сольватированные электроны, ионы, продукты 
фотодиссоциации и вторичных реакций и пр. [6]). Фор
мирующаяся многокомпонентная плазма сильно влияет 
на оптические свойства воды и, следовательно, на меха-
низмы взаимодействия с хвостовой частью импульса. 
Подчеркнем, что трансформации состояния носителей 
происходят очень быстро – например, переход электрона 
в предсольватированное, а затем в сольватированное со-
стояние занимает около 0.05 – 0.5 пс [7 – 9].

Такая высокая скорость релаксации заряда в раство-
рителе является результатом сильного взаимодействия 
ионизированных электронов с молекулами воды и приво-
дит к второй особенности, усложняющей взаимодействие 
излучения с жидкостью, а именно к высокой скорости пе-
редачи энергии в фононную подсистему. В результате ра-
зогреть акваплазму за счет обратного тормозного погло-
щения становится сложно – свободные носители в экспе-
рименте либо не наблюдаются [10], либо наблюдаются в 
относительно небольшом количестве при максимальных 
интенсивностях [10].

В последнем случае (при энергиях лазерного импульса 
более 10 мкДж) экспериментальное изучение плазмы в 
воде становится особенно сложной задачей – ни теневые 
(измерение поглощения), ни интерференционные (изме-
рение показателя преломления) методы не работают, по-
скольку плазма становится сильно поглощающим и силь-
но рассеивающим объектом с филаментоподобной ми-
кроструктурой. При этом понимание свойств плазмы, 
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формирующейся при высоких энергиях фемтосекундных 
лазерных импульсов (~1 мДж), критически важно в це-
лом ряде задач, например при изучении плазмостимули-
рованных реакций в растворах [11, 12]. 

Настоящая работа посвящена исследованию оптиче-
ских свойств воды при воздействии фемтосекундных им-
пульсов с высокой энергией. Энергия импульсов варьи-
ровалась примерно от 1 мкДж до 1 мДж, при этом во всем 
указанном диапазоне поддерживался процесс кавитации 
– образование пузырьков, вызванное быстрым нагревом 
жидкости и развивающимся отрицательным давлением в 
зоне оптического пробоя [1, 13]. В экспериментах с субна-
носекундным разрешением измерялась интенсивность ла-
зерного излучения, рассеянного на плазме и кавитацион-
ных пузырьках.

2. Эксперимент

В экспериментах использовалась деионизированная 
дважды дистиллированная вода (удельное сопротивле-
ние ~19 MОм×см при комнатной температуре). Принци
пиальная схема экспериментальной установки представ-
лена на рис.1. Наполненная жидкостью прозрачная кюве-
та (10 ´ 10 мм) облучалась импульсами Ti : Al2O3-лазера с 
регенеративным усилителем (Spectra Physics, длина вол-
ны 800 нм). Длительность импульса, измеренная с по
мощью автокоррелятора, составила по полувысоте 
135  фс. Лазерный пучок фокусировался асферической 
линзой с фокусным расстоянием 30 мм внутрь кюветы. 
Перед линзой пучок расширялся с помощью телескопа 
для минимизации филаментации излучения при высоких 
энергиях. Итоговая апертура фокусировки NA = 0.3. 
Поскольку при высоких энергиях длина области пробоя 
составляла ~1 мм, глубина фокусировки была относи-
тельно большой, ~4 мм.

Часть лазерного излучения, рассеянного под углом 
90°, собиралась с помощью телескопической системы, со-
стоящей из асферической кварцевой линзы и параболи
ческого алюминиевого зеркала. Числовая апертура теле-
скопа (NA = 0.15) была согласована с апертурой моно-
хроматора (SOL Instruments, относительное отверстие 
1/3.6, плотность штрихов решетки 400 мм–1, спектральное 
разрешение 0.5 нм), щель которого освещалась собран-
ным излучением (рис.1). За выходной щелью монохрома-
тора размещался лавинный фотодиод, работающий в ре-
жиме счета фотонов (MPD, размер детектора 50 мкм, тем-

новой ток менее 25 отсчетов в секунду). Отметим, что 
указанный размер чувствительной площадки был суще-
ственно меньше, чем изображение рассеивающей зоны; 
при этом для каждого значения лазерной энергии поло-
жение изображения подстраивалось так, чтобы сигнал 
был максимальным. В результате измеряемый сигнал ха-
рактеризовал не всю рассеиваемую мощность, а произве-
дение падающей энергии и максимального коэффициента 
рассеяния в области оптического пробоя. 

Импульсы счетчика регистрировались с помощью си-
стемы счета одиночных фотонов (Pico Quant), которая 
фиксировала момент измерения каждого фотона с вре-
менным разрешением 0.25 нс. Чтобы «накопить» сигнал 
за разумное время использовалась максимальная частота 
воздействия 1 кГц.

На рис.2 показаны спектр излучения основной гармо-
ники и временной профиль импульса, измеренные при 
прямом освещении щели монохроматора ослабленным 
пучком Ti : Al2O3-лазера. Приведенный спектр генерации 
достаточно типичен для фемтосекундного импульса и 
характеризуется шириной ~20 нм по полувысоте. Полу
ченная временная гистограмма демонстрирует, что кро-
ме основного импульса усилитель генерирует последова-
тельность более слабых пичков, которые тем не менее со-
держат часть энергии излучения (рис.2,б). Наблюдаемые 
пред- и постимпульсы следуют с задержкой около 10 нс и 
являются результатом неидеального функционирования 
ячеек Поккельса в резонаторе усилителя. Контраст, т. е. 
отношение амплитуды основного импульса к самому 
сильному из спутников, составил около 70. Эта величина 
не является очень высокой для регенеративного усилите-
ля, однако в данном случае мы не стремились улучшить 
контраст, поскольку одной из целей эксперимента было 
исследование роли предымпульсов в процессе плазмо

Рис.1.  Схема спектральных измерений лазерного излучения, рас-
сеянного на плазме в области оптического пробоя в жидкости.

Рис.2.  Спектр излучения первой гармоники излучения используе-
мого Ti : Al2O3-лазера с регенеративным усилителем (а), а также вре
менной профиль импульса, измеренный с разрешением 0.25 нс (б). 



«Квантовая электроника», 53, № 6 (2023)	 В.В.Кононенко, М.А.Дежкина, Т.В.Кононенко, В.И.Конов460

образования. Кроме того, важно было проследить интен-
сивность рассеяния как основного, так и слабоинтенсив-
ных импульсов, которые не должны вносить собственно-
го вклада в ионизацию среды. 

Для облегчения интерпретации экспериментальных 
результатов использовалась теневая микроскопия, кото-
рая позволяла сопоставлять уровень рассеяния в зоне 
воздействия с визуальными особенностями плазменного 
облака. Применялись две конфигурации, отличающиеся 
частотой следования лазерных импульсов и наличием 
синхронизации момента экспозиции с лазерным импуль-
сом. Первая конфигурация использовалась для наблю
дения собственно плазменного облака и являлась вариа-
цией оптической зондовой методики. Данная схема в 
интерференционно-теневом варианте подробно описана 
в [14, 15]. Зондовая часть пучка проходила через линию 
задержки и кювету с водой перпендикулярно пучку на-
качки. Объектив (NA = 0.40) создавал изображение плаз-
мы на ПЗС-матрице. Облучение осуществлялось с часто-
той около 1 Гц, что позволяло исключить появление на 
снимках кавитационных пузырьков. (Зондовый импульс 
освещал зону воздействия в момент времени задолго до 
формирования пузырька текущим импульсом, а остаточ-
ные пузырьки от предыдущего импульса за время ~1 с за-
ведомо покидали околоплазменную область.)

Во второй конфигурации осуществлялась визуализа-
ция процессов в воде при частоте облучения 1 кГц. В этом 
режиме основной причиной оптической неоднородности, 
определяющей величину рассеяния, являлась кавитация, 
вызванная предыдущими импульсами. Таким образом, 
синхронизация с текущим импульсом теряла смысл. По 
существу, в данной конфигурации проводилась микро-
съемка кавитационных пузырьков в рассеянном свете с 
экспозицией порядка времени между соседними импуль-
сами (1  мс), чтобы захватить результат воздействия 
одного-двух последних импульсов.

3. Результаты и их обсуждение

На рис.3 показаны теневые изображения плазменного 
облака, формирующегося в воде при облучении импуль-
сами разной энергии и задержке пробного импульса око-
ло 2 пс, в момент максимальной сольватации возбужден-

ных электронов и, соответственно, максимального опти-
ческого поглощения [7,  16]. При энергиях менее 1 мкДж 
(на рисунке не показано) облако было локализовано в 
точке фокусирования, его ширина не превышала несколь-
ких мкм при длине ~50 мкм. В этом режиме пиковая 
мощность была ниже критической (Pcr ~ 4 МВт), и рас-
пространение излучения можно считать линейным. При 
превышении мощности самофокусировки (энергия им-
пульса достигала единиц мкДж) характерная форма зоны 
пробоя в виде узкого канала сохранялась, однако его 
длина резко росла и достигала 100 – 200 мкм (рис.3,а). По 
сравнению с низкоэнергетическим режимом плазменные 
облака, образующиеся при энергиях ~10 мкДж и выше, 
были еще более сильно вытянуты, а их форма станови-
лась близка к конической форме сфокусированного пуч-
ка (рис.3,б и в). При этом в коническом «хвосте» импуль-
са становилась заметной множественная филаментация 
излучения.

Однако наиболее важным наблюдением было появле-
ние на микроскопических изображениях в этом диапазо-
не энергий ярких пятен, которые становились еще ярче с 
увеличением энергии лазерного импульса. Положение 
этих светящихся микрообластей несколько варьирова-
лось от импульса к импульсу, но в целом всегда было 
близко к геометрическому фокусу. Хотя уверенно выде-
лить описанное свечение и получить его спектр без вкла-
да кавитационного рассеяния пока не удалось, оно было 
интерпретировано как 90-градусное рэлеевское рассеяние 
излучения накачки на микроплазме, точнее на ее микро-
неоднородностях.

Зависимости размеров зоны пробоя от энергии лазер-
ного воздействия приведены на рис.4. Продольный раз-
мер (L) определялся как длина плазменного канала при 
малых энергиях или высота плазменного конуса при 
больших, поперечный размер (D) – как диаметр плазмен-
ного канала или диаметр основания плазменного конуса 
соответственно. Полученные данные показывают, что 

Рис.3.  Теневые изображения лазерной плазмы в воде при различ-
ных энергиях импульса. Частота следования импульсов ~1 Гц; 
изображения получены с использованием зондового импульса, 
следующего с задержкой ~2 пс относительно возбуждающего им-
пульса (импульс распространялся слева направо).

Рис.4.  Длина области оптического пробоя (а) и диаметр основа-
ния плазменного конуса (б) в зависимости от энергии излучения.
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длина области пробоя растет с ростом энергии воздей-
ствия как L ~ E  (рис.4,а), в то время как зависимость 
D(E) в исследованном диапазоне энергий распадается 
на два участка. При относительно низких энергиях (E < 
30 мкДж) диаметр области пробоя также пропорциона-
лен квадратному корню из E, однако при увеличении 
энергии (E > 30 мкДж) наблюдаемая зависимость оказы-
вается близкой к линейной (рис.4,б).

В диапазоне низких энергий описанные зависимости 
следуют простейшим теоретическим соображениям при 
условии, что на границе области пробоя поглощение ли-
нейно, а ионизация воды – пороговый процесс. Оба эти 
условия не выполняются, тем не менее изоэнергетические 
поверхности в сфокусированном пучке линейным обра-
зом определяют область пробоя. Дело в том, что, хотя по-
глощение в воде имеет многофотонный характер (пяти-
фотонный при облучении импульсами на длине волны 
800 нм), соответствующая степенная зависимость концен-
трации возбужденных носителей от энергии импульса 
полностью насыщается на относительно низком уровне, 
Nsat ~ 1018 – 1019 см–3, и далее при увеличении энергии им-
пульса не растет [10]. Этот эффект обычно описывается 
термином «самоограничение интенсивности» (intensity 
clamping) [17, 18], который подразумевает, что плазмен-
ная дефокусировка препятствует фокусировке и самофо-
кусировке излучения и увеличению плотности лазерной 
энергии выше определенной величины. Именно уровень 
Nsat визуализируется при теневой съемке и определяет 
очертания плазменного облака.

В этих условиях, рассматривая распространение сфо-
кусированного гауссова пучка, которому ничто не пре-
пятствует, легко обнаружить, что L ~ D ~ E  (см., напр., 
[11]). Отклонение от этих зависимостей, наблюдаемое 
при высоких энергиях для диаметра плазмы, имеет суще-
ственное значение с точки зрения эффективности накачи-
вания акварастворов энергией оптического поля. А наи-
более вероятной причиной описанного эффекта является 
еще более сильное взаимодействие плазмы и излучения, в 
результате которого происходит не просто самоограни-
чение интенсивности, а заметное искажение распрост
ранения лазерного пучка и перераспределение поля, 
обычно описываемое термином «делокализация излуче-
ния» [19]. В этом режиме плазма, созданная лидирующей 
частью импульса, практически полностью рассеивает из-
лучение хвостовой части импульса; при этом интенсив-
ность рассеянного излучения достаточно высока, чтобы 
ионизировать прилегающую к плазме среду.

Дальнейшие эксперименты, связанные с исследовани-
ем локальной рассеивающей способности области про-
боя, были также направлены на изучение эффективности 
передачи оптической энергии в воду. Теневые фотогра-
фии, демонстрирующие появление газовых пузырьков при 
воздействии цуга импульсов (частота следования 1 кГц), 
представлены на рис.5,а. Заметная кавитация начиналась 
с определенной пороговой энергии (около 0.4 – 0.5 мкДж 
при данных условиях облучения). Возникновение пузырь
ков было ожидаемо локализовано в точке максимальной 
плотности сформированной плазмы (рис.5,а, вверху). 
При увеличении энергии воздействия происходило уве-
личение диаметра пузырьков, а затем – их множественная 
генерация в одном импульсе (рис.5,а, внизу).

Спектр рассеянного излучения уширялся по мере уве-
личения энергии воздействия (рис.5,б). Как хорошо из-

вестно, подобное уширение служит признаком филамен-
тации пучка и является следствием сильной трансформа-
ции формы импульса, связанной с целым рядом нелиней-
ных эффектов, таких как фазовая самомодуляция и др. 
[20]. Отметим, что при менее острой фокусировке (без 
расширения лазерного пучка) уширение спектра проис-
ходило гораздо эффективнее – высокочастотное крыло 
спектра достигало ~600 нм.

На рис.6 приведены зависимости энергии рассеяния 
лазерного излучения от энергии импульсов. Подчеркнем 
еще раз, что измеряемый сигнал характеризовал не всю 
рассеиваемую мощность, а произведение падающей энер-
гии и максимального коэффициента рассеяния области 
оптического пробоя. Коэффициент рассеяния, в свою 
очередь, характеризовал размер и количество кавитаци-
онных пузырьков, т. е. локальную плотность вложенной в 
область пробоя энергии. Приведенные данные описыва-
ют ключевые моменты процессов лазерной ионизации 
воды. Видно, что в первом приближении рассеяние основ-
ного и сопутствующих импульсов следует одному и тому 
же относительно монотонному тренду. Отметим, что ха-
рактер наблюдаемых зависимостей был одинаков для 
всех сателлитных импульсов – на рис.6 приведены данные 
для максимального предымпульса (положение пика око-

Рис.5.  Теневые изображения зоны рассеяния лазерного излучения 
в воде при разных энергиях импульса (частота следования импуль-
сов 1 кГц; изображения получены без зондового излучения, им-
пульс распространялся слева направо) (а), а также спектры рассе-
янного излучения, полученные при различных энергиях импульса, 
в сравнении со спектром исходного импульса (б).
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ло 61 нс, см. рис.2,б) и постимпульса, следующего за 
основным с задержкой ~10 нс (положение пика около 
80 нс).

При низких энергиях импульса (в области 3 – 4 мкДж) 
наблюдался резкий рост сигнала, связанный с удлинени-
ем плазменного канала и началом множественной кави-
тации – несколько пузырьков появлялось одновременно 
вдоль линии оптического пробоя. При энергиях от 4 до 
8  мкДж энергия рассеянного излучения росла пропор
ционально росту энергии импульса. Фактически, это 
означает, что коэффициент рассеяния был константой – 
эффект самоограничения интенсивности излучения бло-
кировал увеличение локальной плотности плазмы и тем
пературы среды. При дальнейшем увеличении энергии 
падающего излучения в диапазоне 8 – 30 мкДж сигнал 
стабилизировался на постоянном уровне. В указанном 
диапазоне энергий в предфокальной зоне возникал опи-
санный выше конический хвост плазменного облака, ко-
торый за счет своей ширины, по-видимому, полностью 
блокировал проникновение излучения в область каусти-
ки. В этих условиях плотность плазмы и тепловыделение 
в каустике определяются ионизацией, инициированной 
лидирующей частью импульса. Поскольку энергия хво-
стовой части импульса блокируется, имеет смысл гово-
рить уже не о самоограничении интенсивности, а о само-
ограничении энергии.

Наконец, когда энергия воздействующих импульсов 
превышала 30 мкДж, линейный рост энергии локального 
рассеивания возобновлялся (рис.6,а). Этот процесс совпа-
дал с появлением локализованных в каустике ярких све-
тящихся областей (см. рис.3,в). Их формирование являет-
ся результатом процессов, инициируемых в воде цугом 
предымпульсов (рис.2,б). Действительно, при полной 

энергии ~30 мкДж и контрасте 70 энергия последнего 
предымпульса составляет около 0.5 мкДж, и этого вполне 
достаточно, чтобы создать плазму с концентрацией носи-
телей около 1017 – 1018 см–3 [12]. До прибытия основного 
импульса (~10 нс) эти носители проходят всю эволюцию, 
свойственную ионизированным в воде носителям, т. е. 
сольватацию, остывание, рекомбинацию, запускают ка-
витационные процессы. И хотя оптические свойства зоны 
оптического пробоя на наносекундном временном мас-
штабе изучены недостаточно, естественно предположить, 
что именно предымпульсный микропробой служит за-
травкой для усиленного оптического пробоя, создавае-
мого основным импульсом. Особенности взаимодей-
ствия предионизованной воды c лазерным излучением 
должны объяснять развитие в этой зоне электронной 
лавины [12] и вышеописанного линейного уширения диа-
метра зоны пробоя. 

Интересно также проанализировать относительную 
эффективность рассеяния основного и сопутствующих 
импульсов. На рис.6,б показаны рассчитанные отноше-
ния сигналов рассеяния, которые были нормированы на 
интенсивность соответствующего импульса (рис.2,б). 
Фактически, приведенные данные показывают соотно-
шение эффективностей рассеяния разных импульсов. 
Видно, что при малых энергиях рассеивается одна и та же 
часть основного импульса и предымпульса (отношение 
нормированных сигналов близко к единице). Это резуль-
тат минимального влияния самоограничения интенсив-
ности и энергии на основной импульс. При увеличении 
энергии воздействия и развития эффектов самоограниче-
ния доля энергии, рассеянной в основном импульсе, пада-
ет – отношение нормированных сигналов уменьшается 
примерно до 0.4. Однако, когда предымпульс сам начина-
ет ионизировать воду, отношение сигналов выходит на 
постоянный уровень, поскольку основной импульс и 
предымпульс находятся в схожих условиях с точки зрения 
взаимодействия с плазмой.

4. Заключение

Проведенные исследования позволили проследить 
эволюцию формы, размера и рассеивающей способности 
зоны лазерного пробоя в дистиллированной воде при 
воздействии интенсивного фемтосекундного излучения 
(частота следования импульсов 1 кГц). Динамический 
диапазон изменения энергии импульсного воздействия 
превышал три порядка: от «порога» пробоя ~1 мкДж до 
энергий ~1 мДж, обуславливающих режим распростра-
нения излучения, который имеет признаки филамента-
ции. В зависимости от энергии воздействия E прослеже-
ны три режима фемтосекундного оптического пробоя, су-
щественно меняющие эффективность передачи лазерной 
энергии в фононную подсистему жидкости и определяю-
щие ее нагрев и интенсивность кавитации. 

1. Для малых энергий, близких к «порогу» ионизации, 
характерны резкий рост длины зоны пробоя до ~100 мкм 
и связанное с этим ростом развитие множественной кави-
тации. 

2. При росте энергии воздействия плотность передан-
ной в жидкость энергии фактически не увеличивается, 
будучи зафиксирована эффектами самоограничения ин-
тенсивности и энергии воздействующего импульса. В 
предфокальной зоне возникает и растет навстречу пучку 
конический плазменный хвост, объем которого пропор-

Рис.6.  Интенсивность рассеяния основного и сопутствующих им-
пульсов в зависимости от энергии излучения (а), а также отноше-
ние рассеянной энергии основного импульса к рассеянной энергии 
предымпульса (б).
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ционален  E . Общее количество энергии, переданной в 
аквасреду, увеличивается при этом пропорционально ра-
стущему объему зоны пробоя. 

3. Обнаружен новый эффект в развитии оптического 
пробоя в жидкости, обусловленный сложной формой 
ультракороткого лазерного импульса – наличием пред-
ымпульсов, даже существенно менее интенсивных (на два 
порядка), чем основной фемтосекундный импульс. Когда 
энергия лазерного импульса превышает определенный 
порог, такие фемтосекундные предымпульсы иницииру-
ют собственные микропробои в воде, развивающиеся за 
времена ~10 нс до прихода основного импульса. Хотя 
энергия, выделенная в таких «предпробоях», относитель-
но невысока, они служат «спичкой», которая инициирует 
и усиливает процесс плазмообразования основным им-
пульсом. В частности, в зоне микропробоев может раз-
виться электронная лавина. Эффективный поперечный 
размер основного пробоя при этом значительно увеличи-
вает долю лазерной энергии, передаваемой в жидкость.
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