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1. Введение

Впервые	временная	динамика	свечения	плазмы,	обра-
зованной	фемтосекундным	импульсом	излучения,	изуча-
лась	в	работе	[1].	Для	создания	плазмы	филамента	исполь-
зовалось	 излучение	 неодимового	 лазера	 с	 длиной	 волны	
l	 =	 1.053	 мкм	 и	 длительностью	 импульса	 500	 фс.	 Реги-
страция	спектров	осуществлялась	с	помощью	спектромет-
ра	с	временными	воротами	(минимальная	ширина	4.5	нс)	
и	 стрик-камеры	 (без	 спектрального	 разрешения).	 Были	
выделены	три	стадии	свечения	плазмы.	На	первой	стадии	
преобладают	молекулярные	линии	N2	и	N2

+	(2+	–	сис	тема	
N2	доминирует),	которые	появляются	непосредственно	
после	 лазерного	 воздействия	 (время	 t0)	 с	 характерным	
временем	спада	t »	60	пс.	На	второй	стадии	через	1	нс	по-
сле	 t0	преобладающим	становится	сплошной	спектр	кон-
тинуума	с	t »	30	нс.	По	мере	его	угасания,	на	третьей	ста-
дии,	начинают	проявляться	атомарные	линии	кислорода	
и	азота,	которые	светятся	в	течение	t »	1	мкс.	В	работе	[2]	
длительность	 свечения	N2	 в	 филаменте	 определялась	 с	
помощью	методики	накачка	–	зондирование	и	составила	
~	85	 пс.	В	 то	же	 время	 в	 работе	 [3]	 продолжительность	
только	лишь	фронта	нарастания	 свечения	N2

+	 и	N2,	 со-
гласно	 измерениям,	 была	 150	–	200	 пс.	 Стоит,	 однако,	
отметить,	что	при	этом	минимальное	время	экспозиции	
сигнала	составляло	100	пс.	В	недавней	работе	[4]	измере-
ния	с	помощью	стрик-камеры	с	высоким	временным	раз-
решением	(30	пс)	показали,	что	фронт	нарастания	свече-
ния	N2

+	определяется	временным	разрешением,	а	t	=	600	пс.	
Авторы	 этой	 работы	 связывают	 величину	 t	 с	 временем	

жизни	свободных	электронов	в	плазме	филамента	и	счи-
тают,	что	оно	определяется	процессом	тушения	электро-
нами	верхнего	состояния	N2

+	(B2
uS+).

Применение	интерферометрии	и	методики	накачка	–	зон-
дирование	позволяет	измерять	концентрацию	электронов	
(Ne)	в	плазме	филамента	с	субпикосекундным	временным	
разрешением	[5,	6].	В	[6]	было	показано,	что	концентрация	
электронов	зависит	от	давления	азота	и	при	1	атм	падает	
в	течение	1	нс	более	чем	на	порядок	(с	1017	до	6´1015	см–3).	
Вместе	с	тем	в	ряде	работ	говорится	о	характерном	спаде	
концентрации	Ne	в	течение	1	–	10	нс	[7	–	9].

Таким	образом,	 сведения	о	временной	эволюции	ха-
рактеристик	свечения	и	концентрации	электронов	плаз-
мы,	образованной	в	воздухе	импульсом	излучения	с	фем-
тосекундной	длительностью,	на	данный	момент	носят	до-
вольно	противоречивый	характер	и	требуют	дальнейше-
го	исследования.

Целью	настоящей	работы	являлось	изучение	времен-
ной	динамики	спектра	излучения	и	концентрации	электро-
нов	плазмы,	создаваемой	импульсом	излучения	с	фемто-
секундной	длительностью,	с	помощью	стрик-камеры,	кото-
рая	обеспечивает	временное	разрешение	2	пс.	Представлены	
данные	 о	 динамике	 спектра	 излучения	 и	 концентрации	
электронов	плазмы	в	воздухе,	анализируются	механизмы	
образования	возбужденных	частиц	и	кинетика	их	исчез-
новения.

2. Эксперимент

2.1. Экспериментальная установка и методики

В	 экспериментах	 использовалась	 Ti	:	сапфировая	 ла-
зерная	 система	 (фирма	«Авеста-Проект»),	которая	 гене-
рировала	лазерное	излучение	на	центральной	длине	вол-
ны	l	=	950	нм	с	длительностью	импульса	60	фс	(FWHM),	
энергией	до	15	мДж	и	частотой	следования	10	Гц.	Излу-
чение	фокусировалось	в	атмосферном	воздухе	линзами	с	
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фокусными	расстояниями	F	=	3	–	326	см.	Стабильность	
энергии	лазерных	импульсов	составляла	±	5	%.	Началь-
ный	пучок	имел	диаметр	10	мм	(уровень	1/e2),	коэффици-
ент	качества	M2	=	1.5	и	близкий	к	гауссову	поперечный	
профиль	интенсивности.	Для	части	экспериментов	излу-
чение	частично	преобразовывалось	во	вторую	гармонику	
(ВГ)	в	кристалле	KDP	толщиной	2	мм.	Излучение	ВГ	слу-
жило	 для	 регистрации	момента	 лазерного	 воздействия	
на	временной	шкале.	Схема	экспериментальной	установ-
ки,	используемой	для	проведения	измерений,	 показана	
на	рис.1.

Измерение	динамики	свечения	различных	компонен-
тов	плазмы	осуществлялось	поперек	филамента.	Для	этого	
излучение	плазмы	собиралось	и	фокусировалось	на	щель	
спектрометра	двумя	конденсорами.	После	спектрометра	
излучение	подавалось	на	входную	щель	стрик-камеры,	на	
выходе	которой	развернутое	во	времени	и	по	спектру	изо-
бражение	 записывалось	на	ПЗС-матрицу.	Далее	инфор-
мация	через	интерфейс	передавалась	на	компьютер	и	об-
рабатывалась.	Спектрометр	 (Acton	Spectra	Pro	SP-2300)	
имел	3	сменных	решетки:	50,	300	и	1200	штрих./мм.	Пре-
дельное	спектральное	разрешение	при	минимальной	вход-
ной	щели	составляло	0.27	нм.	У	cтрик-камеры	(Hamamatsu,	
Universal	Streak	Camera	C10910)	имелось	две	временные	раз-
вертки:	быстрая	 (минимальная	развертка	100	пс)	и	мед-
ленная	(минимальная	развертка	1	нс).	Максимальное	вре-
менное	разрешение	стрик-камеры	составляло	0.644	пс.	В	
режиме	накопления	импульсов	временное	разрешение	для	
10000	выстрелов	возрастало	до	4.3	пс	из-за	наличия	джит-
тера	в	моменте	срабатывании	стрик-камеры.	Для	его	умень-
шения	запуск	камеры	при	измерениях	осуществлялся	от	
рассеянного	излучения	накачки,	которое	регистрировалось	
pin-ди	одом,	установленным	рядом	со	спектрометром.	Ре-
зульти	рующий	сигнал	со	стрик-камеры	усреднялся	по	300	
импульсам.	Для	компенсации	времени	запаздывания	бло-
ка	развертки	стрик-камеры	лазерное	излучение	проходи-
ло	расстояние	около	14	м	и	лишь	потом	фокусировалось.	
Измерение	диаметра	плазменного	канала	во	времени	про-
водилось	в	схеме,	в	которой	фокусировка	излучения	осу-
ществлялась	вдоль	щели	спектрометра.	При	этом	он	пере-
ключался	в	режим	«0»,	в	котором	отсутствовало	спектраль-
ное	разрешение.	Для	оценки	концентрации	электронов	в	
экспериментах	также	изучалась	динамика	уширения	водо-
родной	линии	Нa	 под	действием	 эффекта	Штарка.	При	
этом	лазерное	излучение	основной	гармоники	фокусиро-
валось	в	кювету,	наполненную	смесью	азота	с	водородом	

в	соотношении	15/1	при	общем	давлении	1.5	атм.	Интег-
ральные	по	времени	спектры	свечения	плазмы	филамента	
регистрировались	спектрометром	HR-4000	(Ocean	Optics,	
200	–	1100	нм,	спектральное	разрешение	0.75	нм).

2.2. Калибровка стрик-камеры

При	совмещении	спектрометра	со	стрик-камерой	воз-
никает	ошибка	в	регистрации	момента	появления	разных	
длин	волн.	Она	обусловлена	тем,	что	вследствие	диспер-
сии	дифракционной	решетки	излучение	различных	длин	
волн	l	проходит	разное	расстояние	до	фотокатода	стрик-	
камеры.	При	развертках	менее	1	нс	эта	ошибка	становится	
значительной.	Для	нахождения	задержек	по	времени	для	
излучения	разных	длин	волн	нами	проводилась	времен-
ная	калибровка	прибора.	В	качестве	источника	света	ис-
пользовался	 высоконаправленный	 суперконтинуум	 в	 ши-
роком	спектральном	диапазоне	 (350	–	1000	нм)	 [10].	При	
столь	широком	спектре	суперконтинуума	и	довольно	боль-
шом	пути	его	транспортировки	возможно	влияние	диспер-
сии	воздуха	на	точность	калибровки.	Однако	наши	оцен-
ки	 показали,	 что	 при	 транспортировке	 излучения	 с	 l = 
350	нм	(n350	=	1.00028973)	и	1000	нм	(n1000	=	1.00027505)	на	
14	м	разность	по	времени	составляет	Dt = Dn ́  l/c	=	0.685	пс,	
где	Dn	–	разность	показателей	преломления	воздуха	n	на	
этих	длинах	волн;	l	–	длина	пути;	с	–	скорость	света.	Та-
ким	образом,	дисперсия	воздуха	дает	вклад,	сравнимый	с	
временным	 разрешением	 прибора.	 На	 рис.2	 в	 качестве	
примера	 представлена	 картина	 отставания	 коротковол-
новых	компонентов	суперконтинуума	от	длинноволновых	
в	диапазоне	от	350	до	600	нм.	Видно,	что	отставание	излу-
чения	на	l	=	375	нм	от	излучения	на	l	=	600	нм	составляет	
5	пс.	Найденная	разница	по	времени	для	излучения	раз-
ных	длин	волн	учитывалась	при	регистрации	временного	
поведения	спектров	свечения	плазмы.

Перед	проведением	экспериментов	также	была	осу-
ществлена	калибровка	спектрального	прибора	по	поло-
жению	спектральных	линий	и	их	интенсивности	с	исполь-
зованием	Hg	–	Ar-лампы	и	источника	излучения	черного	
тела.	Для	определения	предельного	временного	разреше-
ния	стрик-камеры	на	вход	спектрометра	подавалось	излу-
чение	ВГ	с	длительностью	50	фс	в	отсутствие	конденсо-
ров.	Максимальное	разрешение	при	этом	составило	2	пс	
для	щели	хронографа	5	мкм	при	накоплении	сигналов	от	
300	импульсов.

Рис.1.	 Схема	экспериментальной	установки:	
1	–	Ti	:	сапфировый	лазер;	2	–	кристалл	KDP;	3	–	линия	оптической	
задержки;	4	–	pin-диод;	5	–	генератор	задержек;	6	–	стрик-камера;	
7	–	SP-2300;	8	–	ПК;	9	–	ПЗС-матрица;	10	–	конденсоры;	11	–	плазма;	
12	–	световод;	13	–	HR-4000;	14	–	линза;	15	–	зеркала.

Рис.2.	 Спектрально-временное	изображение	 свечения	направлен-
ного	суперконтинуума	в	спектральном	диапазоне	350	–	600	нм.
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3. Результаты экспериментов

Форма	 и	 свечение	 плазмы	 существенно	 зависели	 от	
фокусного	расстояния	линзы.	На	рис.3	представлены	фо-
тографии	свечения	плазмы	и	излучения	суперконтинуума	
для	трех	случаев.	При	жесткой	фокусировке	(F	=	3	–	10	см)	
свечение	было	похоже	на	излучение	оптического	пробоя,	
наблюдаемого	в	наносекундном	диапазоне	длительностей	
импульса	излучения.	При	этом	крайне	неоднородный,	ко-
нический	суперконтинуум	наблюдался	за	плазменным	об-
разованием.	Его	свечение	менялось	от	импульса	к	импуль-
су.	Более	протяженный	плазменный	канал	с	переменной	
интенсивностью	возникал	в	случае	F	=	11	–	50	см.	Суперкон-
тинуум	в	виде	яркого	желтого	кольца	имел	определенную	
угловую	направленность,	которая	зависела	от	энергии	на-
качки.	Протяженность	плазменного	канала	(филамента)	
для	F	=	100	–	300	см	составляла	10	–	100	см.	За	филаментом	
при	определенной	энергии	накачки	возникал	направлен-
ный	осевой	суперконтинуум	белого	цвета.

Исследование	временной	динамики	свечения	плазмы	
проводилось	для	первых	двух	случаев,	т.	к.	интенсивность	
свечения	плазмы	в	третьем	случае	была	недостаточной	для	
регистрации.	Интегральный	по	времени	спектр	в	диапа-
зоне	 200	–	1100	 нм	 для	 F	 =	 3	 см	 представлен	 на	 рис.4.	
Видно,	что	на	фоне	сплошного	спектра	в	свечении	плаз-
мы	наблюдаются	лишь	атомарные	и	ионные	линии	азота,	
водорода	и	кислорода.	Динамика	развития	свечения	ато-
мов	для	этого	случая	представлена	на	рис.5.	На	вставке	
видно,	что	начало	свечения	задерживается	относительно	
начала	лазерного	импульса	на	87	пс.	Аналогичное	запаз-
дывание	наблюдалось	также	в	работе	[3].	Максимум	ин-
тенсивности	достигается	через	~	0.2	нс	от	начала	свече-
ния.	Время	спада	интенсивности	свечения	по	уровню	1/е		
составляет	20	нс.	Интенсивность	сплошного	спектра,	ато-

марных	и	ионных	линий	резко	уменьшается	с	увеличени-
ем	фокусного	расстояния	линзы.	При	этом	линии	2+-сис-
темы	молекулярного	азота	N2	и	1–-системы	ионов	N2

+	от-
четливо	начинают	проявляться	в	коротковолновой	части	
спектра.	Интегральный	спектр,	 снятый	при	F	=	20	 см	и	
энергии	накачки	8	мДж,	представлен	на	рис.6.	На	рис.7	
приведен	 обзор	 динамики	 спек	тра	 во	 времени	 на	 раз-
вертке	1	нс	в	диапазоне	длин	волн	250	–	530	нм	при	F = 
32	см.	В	этих	условиях	при	энергии	е	=	10	мДж	формиро-
вался	протяженный	плазменный	канал	с	достаточно	вы-
сокой	интенсивностью	излучения.	Из	рис.6,	7	видно,	что	в	
спектре	представлены	лишь	линии	2+-системы	N2	и	1–-си-
стемы	N2

+.	Обращает	на	себя	внимание	также	то,	что	дли-
тельность	свечения	ионов	много	короче	длительности	све-
чения	нейтральных	молекул.	Так,	для	молекул	N2	длитель-
ность	 t »	 150	 пс,	 тогда	 как	 для	 ионов	 N2

+ t £	 50	 пс.	
Реальная	длительность	может	быть	намного	короче,	так	
как	на	этой	развертке	временное	разрешение	недостаточ-
но	 высокое.	 Зарегистрировать	 для	 таких	 ус	ловий	 спектр	
плазмы	на	 самой	 быстрой	 развертке	 (100	 пс)	 не	 удалось	
вследствие	 большого	 джиттера	 в	 запуске	 стрик-камеры.	
Однако	устойчивый	сигнал	удалось	зафиксировать	на	раз-
вертке	200	пс.	При	этом	использовалась	процедура	выбра-
ковки	части	снимков.	Результаты	обработки	спектрально-
временной	 картины	 свечения	 линий	 N2	 и	 N2

+	 в	 плазме	
приведены	на	рис.8.

Форма	импульса	излучения	ВГ	с	l	=	475	нм	определя-
ет	переходную	характеристику	и	 временное	разрешение	

Рис.3.	 Фотографии	 свечения	 плазмы	 (слева)	 и	 суперконтинуума	
(справа)	 для	 различных	 фокусных	 расстояний	 линзы.	Цветное	
изображение	 помещено	 на	 сайте	 нашего	журнала	www.quantum-
elec tron.ru.

Рис.4.	 Спектральный	состав	излучения	плазмы	для	F	=	3	см	и	е = 
15	мДж.

Рис.5.	 Временные	формы	излучения	атомных	линий	азота	и	кис-
лорода	на	746	и	777	нм	соответственно	и	лазерного	излучения	на	
950	нм;	F	=	3	см,	развертка	составляет	200	нс	и	5	нс	(на	вставке).

Рис.6.	 Спектральный	состав	излучения	плазмы	для	F	=	20	см	и	е = 
8	мДж.
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прибора	в	конкретных	условиях	съемки.	В	пределах	этой	
точности	можно	утверждать,	что	максимумы	свечения	мо-
лекул	 N2	 и	 ионов	 N2

+	 отстают	 относительно	 лазерного	
импуль	са.	 Длительность	 свечения	 ионов	 N2

+	 составляет	
~18	пс	по	 уровню	1/е,	~ 13	пс	по	 уровню	0.5.	Длитель-
ность	 свечения	 молекул	 N2	 по	 уровню	 0.5	 также	 мала	
(~	20	пс).

Из	анализа	представленных	выше	данных	возникает	во-
прос:	какими	процессами	задается	столь	малое	время	жиз-
ни	верхних	состояний	N2

+	и	N2?	Известно,	что	радиацион-
ное	время	жизни	для	N2

+	составляет	60	нс	и	для	N2	–	30	нс	
[1,	11]	и,	следовательно,	их	спонтанный	распад	не	может	
определять	наблюдаемое	нами	время	жизни.	Другим	про-
цессом	дезактивации	может	являться	столкновение	с	ней-
тральными	частицами.	Однако	проведенные	нами	изме-
рения	показали,	что	длительность	свечения	N2

+	и	N2	не	за-
висит	от	давления	азота	в	диапазоне	0.1	–	3	атм.	То	же	са-
мое	наблюдалось	в	работе	[4],	но	при	малых	давлениях	N2 

(~	8	Тор).	Более	того,	в	работе	[1]	было	показано,	что	ха-
рактерное	время	жизни	состояния	В2

uS+	при	атмосферном	
давлении	составляет	~60	пс,	что		более	чем	в	3	раза	выше	
значения,	измеренного	нами.	В	работе	[4]	авторы	пришли	
к	выводу,	что	время	жизни	состояния	В2

uS+	 задается	ча-
стотой	столкновений	N2

+	с	электронами.	Чтобы	оценить,	
насколько	 это	 вероятно	 в	 нашем	 случае,	 мы	 измерили	
концентрацию	электронов	в	плазме	для	разных	моментов	
времени	по	 уширению	линии	 водорода	Нa	 (l	 =	 656.3	 нм)	
[12].	Зависимость	ширины	линии	водорода	от	времени	и	
значения	рассчитанной	концентрации	электронов	приве-
дены	на	рис.9.

Расчет	концентраций	электронов	осуществлялся	в	пред-
положении	штарковского	уширения	линии	и	наличия	ло-
кального	термодинамического	равновесия	 (ЛТР).	Такое	
предположение,	согласно	оценкам	[7],	допустимо	в	наших	
условиях.	Наличие	непрерывного	спектра	вблизи	линии	
l	=	656.3	нм	ограничивало	точность	измерений	в	началь-
ные	моменты	времени	(до	50	пс).	Чтобы	ее	повысить,	на	
графике	приведена	аппроксимационная	кривая.	Из	рис.9	
видно,	что	в	течение	первых	100	пс	происходит	резкое	па-
дение	концентрации	электронов,	а	далее	оно	замедляется.

Дополнительно	нами	были	проведены	оценки	концен-
трации	 электронов,	 исходя	из	интенсивности	излучения	
плазмы.	Для	оценки	диаметра	пучка	в	перетяжке,	а	затем	
интенсивности,	был	измерен	диаметр	плазменного	кана-
ла	и	интенсивность	его	свечения	во	времени.	В	этих	экспе-
риментах	фокусное	расстояние	линзы	составляло	6.5	см,	
энергия	излучения	была	3	мДж.	Результаты	обработки	про-
странственно-временной	съемки	представлены	на	рис.10.

Из	рис.10,а	видно,	что	нормированное	распределение	
интенсивности	излучения	плазменного	канала	не	меняет-
ся	на	отрезке	времени	0.5	–	3	нс,	а	его	диаметр	составляет	
~	120	мкм.	Из	соотношения	dpl = dwaist/K1/2,	где	К	=	9.6	[1]	–		
коэффициент	Келдыша,	а	dpl	и	dwaist	–	диаметры	канала	и	
перетяжки	соответственно,	находим	диаметр	в	перетяжке:	
dwaist	=	0.12	́  3.1	=	0.37	мм.		Максимальная	интенсивность	
излучения	 в	 перетяжке	 при	 таком	 ее	 размере	 и	 энергии	
3	мДж	составит	I0 »	1014	Вт/см2.	Согласно	работе	[13],	в	
которой	изучалась	зависимость	концентрации	электронов	
Ne	от	интенсивности	I0,	при	I0	=	1014	Вт/см2	значение	Ne = 
1018	см–3,	что	близко	к	измеренному	нами	по	штарковско-
му	уширению	линии	Нa.	Более	того,	в	работе	[14]	в	усло-
виях,	подобным	нашим,	также	была	получена	концентра-
ция	электронов	в	плазме	~	1018	см–3.	Из	рис.10,б	видно,	что	
спад	интенсивности	излучения	на	оси	плазменного	кана-

Рис.7.	 Спектрохронограмма	излучения,	полученная	стрик-камерой	
в	диапазоне	250	–	530	нм	(а),	и	поведение	излучения	во	времени	для	
N2

+	и	N2	(б);	е	=	13	мДж,	F	=	32	см,	развертка	составляет	1	нс.

Рис.8.	 Временные	зависимости	интенсивности	излучения	ВГ,	N2
+ 

и	N2;	развертка	составляет	200	пс.

Рис.9.	 Временная	зависимость	спектральной	ширины	линии	водо-
рода	Ha;	F	=	15	см,	е	=	15	мДж.	Время	t	=	0	пс	соответствует	момен-
ту	воздействия	лазерного	импульса,	DlА	=	0.65	нм	–	спектральное	
разрешение	прибора.
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ла	по	уровню	0.5	составляет	34	пс,	по	уровню	1/е	–	60	пс.	
Исходя	из	столь	быстрого	времени	затухания,	можно	за-
ключить,	что	в	этих	условиях	основной	вклад	в	свечение	
плазмы	дают	линии	ионов	N2

+	и	молекул	N2	(см.	рис.7,б).

4. Обсуждение результатов

Различие	в	пространственных	и	спектрально-времен-
ных	 параметрах	 плазмы	 с	 изменением	NA	обусловлено	
различием	в	поступлении	в	нее	энергии	излучения.	При	
больших	NA	(короткофокусная	фокусировка)	нелинейный	
и	геометрический	фокусы	близки	друг	к	другу.	В	резуль-
тате	практически	все	излучение	проходит	через	плазму,	
что	увеличивает	долю	поглощенной	энергии.	Вследствие	
этого	повышается	концентрация	электронов	и	увеличива-
ется	скорость	обменных	процессов	с	их	участием,	в	част-
ности	 скорость	 диссоциативной	 рекомбинации	 молеку-
лярных	ионов.	Таким	образом,	излучение	на	переходе	
В2

uS+	–	Х2
gS+	может	не	наблюдаться.	Если	считать,	что	N2 

в	 состоянии	C3Пu	 образуется	 через	 диссоциативную	ре-
комбинацию	N4

+	[2],	то	излучение	второй	положительной	
системы	азота	также	будет	отсутствовать.	Наоборот,	ве-
роятность	образования	возбужденных	состояний	атомов	
и	ионов	при	этом	становится	высокой.

При	малых	NA	(длиннофокусная	фокусировка)	геомет-
рический	фактор	играет	небольшую	роль.	Действие	 эф-
фекта	Керра	начинается	намного	раньше	геометрическо-
го	фокуса,	и	сказывается	эффект	накопления	нелинейной	
фазы.	Как	результат,	в	центральной	части	пучка	возника-
ет	высокий	градиент	в	распределении	фазы	с	большим	ее	
отставанием	по	оси.	Это	ведет	к	росту	осевой	интенсив-
ности	и	к	возникновению	плазмы.	При	дальнейшем	рас-
пространении	излучения	градиент	фазы	меняет	свой	знак,	

что	ограничивает	поступление	энергии	с	периферии	и	умень-
шает	осевую	интенсивность	[15].	Возникающая	плазма	так-
же	способствует	этому.	Таким	образом,	при	малых	NA	су-
ществует	механизм,	препятствующий	неограниченному	рос-
ту	интенсивности	излучения.	Малая	интенсивность	и,	сле-
довательно,	малая	концентрация	электронов	способству-
ют	увеличению	времени	жизни	возбужденных	состояний	
и	росту	свечения	N2

+	и	N2.
Как	 видно	 из	 рис.8,	 импульсы	 излучения	 молекул	 и	

молекулярных	ионов	азота	достаточно	короткие	в	отли-
чие	от	импульсов,	описанных	в	других	работах.	При	этом	
существует	запаздывание	максимума	интенсивности	све-
чения	N2

+	и	N2	относительно	лазерного	импульса,	кото-
рое	говорит	о	заселении	возбужденных	уровней	после	ла-
зерного	воздействия.	Поскольку	форма	импульса	излуче-
ния	определяется	скоростью	механизмов	образования	и	ту-
шения	возбужденных	частиц,	проведем	анализ	наиболее	
важных	из	них.

Начнем	с	анализа	механизмов	образования	ионов.	На	
рис.11	представлены	потенциальные	кривые	N2	и	N2

+,	а	
также	зависимость	вероятности	образования	автоиониза-
ционных	состояний	N2	от	энергии	возбуждающего	кванта	
[16].	Время	жизни	автоионизационных	состояний	являет-
ся	очень	коротким:	10–13	–	10–14	с.	В	результате	их	распада	
образуются	 ион	 и	 электрон,	 уносящий	 дефект	 энергии.	
Как	видно	из	вставки	на	рис.11,	максимальной	вероятно-
стью	образования	обладает	автоионизационный	уровень	
3sg	с	энергией	15.58	эВ.	Этот	уровень	находится	в	абсо-
лютном	резонансе	с	основным	состоянием	Х2

gS+	(n''	=	0)	
иона	N2

+.	В	то	же	самое	время	энергия	12	фотонов	с	l = 
950	нм	составляет	15.66	эВ,	таким	образом,	вероятность	
заселения	уровня	Х2

gS+	(n''	=	0)	через	автоионизационное	
состояние	 3sg	 является	 очень	 высокой.	При	 взаимодей-
ствии	ионов	в	состоянии	Х2

gS+	(n''	=	0)	с	тремя	фотонами	
накачки	возможно	заселение	колебательно-вра	щательных	
уровней	состояния	В2

uS+	с	n'	=	3,	поскольку	имеет	место	
резонанс	между	энергиями	этих	трех	фотонов	и	энергией	
перехода	Х2

gS+	(n''	=	0)	–	В2
uS+	(n'	=	3).	Если	интенсивность	

накачки	 достаточно	 высока,	 то	 появляется	 вероятность	
прямого	заселения	состояния	В2

uS+	(n'	=	3)	15	фотонами.	
Тем	не	менее	наблюдаемое	нами	излучение	с	l	=	391.4	и	
427.8	нм	соответствует	переходам	с	 верхнего	 состояния	
В2

uS+	 с	нулевым	колебательным	числом.	Из	вестно,	что	
наиболее	 быстрая	 релаксация	 ионов	 по	 колебательным	

Рис.10.	 Поперечные	 распределения	 интенсивности	 излучения	 плаз-
мы	(а)	и	временная	зависимость	интенсивности	излучения	на	оси	(б).

Рис.11.	 Потенциальные	кривые	азота,	а	также	наблюдаемые	пере-
ходы.	Вставка	показывает	автоионизационные	состояния	молеку-
лы	N2.
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степеням	 свободы	 возможна	 в	 процессе	 кулоновских	
столкновений	 с	 электронами	 (так	 называемая	
е	–	V-релаксация).	Скорость	такого	процесса	изучалась	в	
теоретической	работе	[17].	Обмен	колебательной	энерги-
ей	в	ней	рассчитывался	с	учетом	образования	автоиони-
зационных	состояний	в	следующей	цепочке	реакций:

( ) ( )N e N*
i2 2"n e++ + - ,	 ( ) ( )N N e**

j2 2" n e++ + - l .	 (1)

На	рис.12	представлены	результаты	расчета	скорости	
деактивации	 колебательной	 энергии,	 начиная	 с	 уровня	
n''	=	3	основного	состояния	N2

+	в	интервале	температуры	
электронов	те	100	–	10000	К	(~	0.01	–	1	эВ)	[17].	Если	при-
нять,	что	для	наших	условий	те »	5000	К	[7],	тогда	кон-
станта	скорости	е	–	V-релаксации	с	n''	=	3	на	n''	=	0	соглас-
но	расчетам	составляет	~	10–8	см3/с.	При	Ne	=	1016	–	1017	см–3 
это	дает	характерные	времена	t	=	10–8	–	10–9	с.	Таким	об-
разом,	наличие	запаздывания	максимума	свечения	линий	
с	l	=	391.4	и	427.8	нм	относительно	лазерного	импульса	
трудно	объяснить	е	–	V-процессом.	Следует	отметить,	что	
[17]	 –	 это	 единственная	 работа,	 в	 которой	 обсуждался		
е	–	V-процесс,	кроме	того,	расчеты	в	ней	проводились	при	
условии	 максвелловского	 распределения	 электронов	 по	
скоростям.	В	нашем	 случае	на	 отрезке	 времени	десятки	
пикосекунд	 после	 воздействия	 лазерного	 импульса	 это	
условие	может	быть	не	выполнено.

Заселение	иона	N2
+	в	состояние	В2

uS+	(n'	=	3)	может	так-
же	 происходить	 за	 счет	 многофотонной	 ионизации	 (15	
фотонов)	основного	состояния	молекулы	N2,	как	отмеча-
лось	ранее.	Однако	этот	процесс	является	маловероятным,	
поскольку,	 согласно	принципу	Франка	–	Кондона,	боль-
шей	вероятностью	обладают	переходы	между	этими	со-
стояниями	 без	 изменения	 колебательного	 квантового	
числа	n'' – n'	=	0	–	0,	1	–	1,	2	–	2,	3	–	3.

Другим	способом	возбуждения	состояния	В2
uS+	(n'	=	0)	

из	состояния	Х2
gS+	(n''	=	0)	является	электронный	удар	[18,	

19].	В	работе	[20]	приводится	сечение	данного	перехода	s,	
измеренное	экспериментально	и	рассчитанное	теоретичес-
ки.	Максимум	этого	сечения	достигается	при	энергии	элек-
тронов	3.5	эВ	и	составляет	~3	́  10–16	см2.	Известно,	что	
константу	скорости	процесса	k	можно	оценивать	через	се-
чение	как	k = s u ,	где	 u 	–	средняя	скорость	электронов.	
В	работе	[18]	проводился	расчет	функции	распределения	
электронов	по	энергии	в	плазме	филамента	в	зависимо-
сти	от	поляризации	излучения	накачки.	Для	линейной	по-
ляризации	функция	распределения	имеет	максимум	в	рай-
оне	0.5	 эВ,	однако	значительная	доля	электронов	имеет	

энергию	3.5	–	4	эВ,	которая	достаточна	для	возбуждения	
рассматриваемого	 перехода.	При	 данных	 энергиях	 ско-
рость	 электронов	 составит	 1.2	́  108	 см/с	 и	 для	 нее	 k = 
3	́  10–16 ́ 	1.2	́ 	108	=	3.6	́  10–8	см3/с.	Если	концентрация	
для	этой	части	электронов	составляет	5	́  1016	см–3,	то	ха-
рактерное	время	возбуждения	t	=	(3.6	́  10–8 ́ 	5	́  1016)–1 = 
500	пс.	Следовательно,	процесс	возбуждения	состояния	
В2

uS+	 (n'	 =	 0)	 электронным	 ударом	 также	 занимает	 дли-
тельное	время.

Исходя	из	вышесказанного,	можно	заключить	следу-
ющее.	Механизм	прямого	многофотонного	заселения	со-
стояния	В2

uS+	(n'	=	0)	исключен	из-за	наличия	запаздыва-
ния	максимума	в	свечении	линий	N2

+.	Процесс	возбужде-
ния	перехода	Х2

gS+	 (n''	=	0)	–	В2
uS+	 (n'	=	0)	электронным	

ударом	является	более	быстрым	процессом,	чем	процесс	
е	–	V-релаксации	в	верхнем	состоянии	В2

uS+.	Стоит	при	этом	
отметить,	что	факт	 запаздывания	максимума	излучения	
N2

+	наблюдался	и	во	многих	других	работах,	как	при	из-
мерениях	люминесценции	плазмы	филамента	[2	–	4],	так	и	
сверхизлучения,	рождающегося	в	нем	[21,	22].

Проанализируем	длительность	свечения	ионов	N2
+.	Как	

уже	отмечалось	ранее,	тушение	верхнего	электронного	со-
стояния	может	происходить	либо	нейтральными	частица-
ми,	либо	электронами.	Оценка	скорости	наиболее	веро-
ятных	процессов	в	плазме	приведена	в	табл.1	при	усло-
вии,	что	Ne	=	1017	см–3,	а	те	=	5000	K.

Исходя	из	скорости	представленных	реакций,	можно	
заключить,	что	основные	процессы	протекают	на	времен-
ной	шкале	десятков	пикосекунд.	Наиболее	быстрыми	яв-
ляются	трехчастичные	реакции.	Ионы	N2

+	после	появле-
ния	быстро	преобразуются	в	N4

+	путем	реакции	4.	Кон-
курирующими	этому	процессу	являются	реакции	1,	2,	5:	все	
они	существенно	уменьшают	концентрацию	N2

+.	Стоит,	
однако,	отметить,	что,	если	Ne »	1016	см–3,	реакция	4	ста-

Рис.12.	 Максвелловский	изотропный	коэффициент	скорости	коле-
бательного	 девозбуждения	 ионов	 N2

+	 как	 функция	 электронной	
температуры.

Табл.1.	 Параметры	реакций	тушения.

Номер	 
реакции

Реакция	и	константа	скорости	
(см3/с)

Ссылка
Характерное 
время	спада	
(пс)

Реакции	с	участием	электронов

1 N2
+ + e ®	N	+	N	

k	=	1.34	́  10–7
[23] 74

2 N2
+	+	e	+	е	®	N2(Х1Sg

+)	+	е	
k	=	6.35	́  10–25

[6] 157

3 N2
+	+	e	+	N2(X1Sg

+)	®	2N2(X1Sg
+)							

k	=	5.29	́  10–30
[23] 90000

Реакции	с	участием	нейтральных	
частиц

4 N2
+	+	2N2 ®	N4

+	+	N2 
k	=	1	́  10–28 [23] 23

5 N2
+	+	O2	+	N2 ®	NO+	+	N2	+	NO [1,	24]	 56

6 N2
+	+	O2 ®	NO+	+	N	+	O	

k = 8 ́  10–10
[11] 220

7 N2
+	+	N2 ®	N	+	N3

+ 
k	=	3	́  10–10

[11,	23]	 159

Реакции	тушения	N4
+ 

8 N4
+ + e ®	N2(C3Пu)	+	N2 

k	=	1.7	́  10–6 [25]	 6

9 N4
+	+	е	®	2N2(X1Sg

+)
k	=	4.9	́  10–7

[6,	23] 20

10 N4
+	+	N2 ®	N2

+	+	2N2(X1Sg
+)	

k	=	8.3	́  10–13
[23] 57000
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новится	доминирующей.	Этот	вывод	подтверждается	экс-
периментально.	Так,	при	жесткой	фокусировке	излучения	
(NA	>	 0.1)	 и	 высокой	 концентрации	 электронов	 (Ne = 
1018	см–3)	молекулярные	линии	в	свечении	плазмы	не	вид-
ны	и	доминируют	линии	атомов	и	их	ионов.	Наоборот,	
при	мягкой	фокусировке	 (NA	<	 0.03)	в	 спектре	присут-
ствуют	лишь	линии	N2

+	и	N2.	Появившиеся	N4
+	за	очень	

короткое	время	исчезают	преимущественно	за	счет	реак-
ции	8	с	образованием	N2	в	состоянии	C3Пu,	являющемся	
верхним	состоянием	для	переходов	2+-системы.	Быстрый	
спад	 концентрации	 электронов,	 наблюдаемый	 на	 рис.9,	
как	раз	и	задает	два	характерных	временных	интервала	в	
свечении	N2

+	и	N2:	моменты	быстрого	и	медленного	спада.
Процесс	проявления	 атомарных	либо	молекулярных	

линий	зависит	в	первую	очередь	от	концентрации	и	тем-
пературы	 электронов.	Низкая	 температура	 электронов	
(те £	1000	К)	и	 (или)	высокая	их	концентрация	 (Ne ³ 
1017	см–3)	задают	высокую	скорость	реакций	1	–	3,	разру-
шающих	 возбужденные	 состояния	 N2

+.	 Если	 электроны	
успевают	 набрать	 от	 поля	 волны	 накачки	 достаточную	
энергию	(более	1	эВ),	то	процесс	их	гибели	и	исчезнове-
ния	N2

+	замедляется,	также	как	и	процесс	передачи	накоп-
ленной	ими	энергии.	Именно	такой	сценарий,	на	наш	
взгляд,	наблюдался	в	работе	[1],	в	которой	длительность	
накачки	составляла	500	фс.

5. Заключение

Нами	проведены	измерения	спектрально-временной	и	
пространственной	динамики	плазмы,	создаваемой	фемто-
секундным	импульсом	излучения	в	воздухе,	с	временным	
разрешением	единицы	пикосекунд.	Показано,	что	при	за-
данных	параметрах	лазерного	пучка	спектр	свечения	плаз-
мы	зависит	от	условий	фокусировки	(числовой	апертуры	
NA).	При	больших	(более	0.1)	NA	в	спектре	доминируют	
линии	атомов	и	их	ионов,	при	малых	(менее	0.03)	NA	в	
спектре	присутствуют	лишь	линии	N2

+	и	N2.	При	NA	=	0.3	
начало	свечения	линий	атомов	кислорода	и	азота	запазды-
вает	относительно	момента	создания	плазмы	на	80	–	90	пс.	
Образование	 молекулярных	 ионов	 азота	 происходит	 за	
счет	многофотонной	(12	фотонов)	его	ионизации	и	после-
дующего	довозбуждения	электронным	ударом.	Наблюда-
емое	при	NA	=	0.03	запаздывание	максимума	в	свечении	
N2

+	обусловлено	конечной	скоростью	электронного	воз-
буждения	 состояния	В2

uS+	 (n'	=	 0)	и	 высокой	 скоростью	
его	гибели	в	процессе	столкновений	ионов	с	электронами	
и	нейтральными	частицами.	Одинаковый	фронт	нараста-
ния	интенсивности	излучения	ионов	(l	=	391.4	нм)	и	моле-
кул	(l	=	357.7	нм),	а	также	анализ	скорости	реакций	гово-
рят	в	пользу	механизма	образования	верхнего	состояния	
N2(C3Пu)	второй	положительной	системы	азота	через	дис-
социативную	рекомбинацию	N4

+.	Короткая	длительность	
свечения	молекул	обусловлена	большой	скоростью	их	ту-
шения	электронным	ударом.	В	наших	условиях	длитель-
ность	импульса	излучения	ионов	азота	составляла	18	пс,	а	

молекулярного	азота	–	27	пс	по	уровню	1/е	амплитуды.	
Наличие	второй,	более	медленной	стадии	в	свечении	N2	и	
N2

+	 обусловлено	 высокой	 скоростью	 гибели	 электронов	
в	первые	моменты	времени	после	воздействия.	Диаметр	
плазменного	канала	остается	постоянным	в	течение	3	нс	
в	то	время	как	интенсивность	его	свечения	падает	более	
чем	на	порядок,	таким	образом,	плазма	филамента,	не	
расширяясь,	практически	полностью	рекомбинирует.
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