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Реализована генерация гармоник высокого порядка (15–25) в вакуумной ультрафиолетовой обла-
сти спектра (83–50 нм) при воздействии сфокусированного (NA = 0.033) фемтосекундного лазерного
излучения ближнего ИК диапазона (λ = 1.24мкм) на плотную газовую струю при вакуумной интенсив-
ности ∼7.5 · 1014 Вт/см2. Экспериментально показано, что использование такой фокусировки с высокой
числовой апертурой требует использования высоких (до 10 бар) давлений для оптимизации фазового
согласования. При этом использование плотной газовой струи приводит к заметному проявлению нели-
нейных эффектов распространения генерирующего излучения, влияющих на процесс генерации путем
изменения условий фазового согласования. Кроме того, показано, что пре-чирпирование генерирую-
щего импульса позволяет скомпенсировть чирп, возникающий вследствие фазовой самомодуляции, и
увеличить эффективность генерации гармоник вследствие нелинейной компрессии генерирующего им-
пульса. Данный подход позволил сгенерировать излучение 17-й гармоники (73 нм) с энергией в импульсе
на уровне 2 пДж и соответствующей эффективностью генерации 5.4 · 10−9, что, согласно проведенным
оценкам, позволяет использовать такое излучение для одноимпульсной безмасочной фотолитографии в
экстремальном ультрафиолетовом диапазоне.
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Введение. Генерация гармоник высокого поряд-
ка (ГГВП) в поле интенсивного (1014−1015 Вт/см2)
фемтосекундного лазерного излучения в настоящее
время является объектом активных научных иссле-
дований в области лазерной физики и нелинейной оп-
тики. В основе процесса ГГВП лежат фундаменталь-
ные аспекты взаимодействия лазерного излучения с
веществом в режиме плазмообразования, находящи-
еся на стыке лазерной физики, нелинейной оптики,
квантовой теории и атомной физики, что обуславли-
вает фундаментальную значимость данной области
физики. Не менее важна и прикладная значимость
явления ГГВП: на сегодняшний день источники на
основе данного эффекта являются единственным на-
стольным инструментом для получения когерентно-
го излучения в области вакуумного ультрафиолето-
вого [1] и мягкого рентгеновского диапазонов [2] и
генерации аттосекундных (10−18 c) импульсов [3].

Основным способом управления временной
формой, состоянием поляризации и эффективно-
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стью ГГВП является изменение временной формы
поля генерирующего импульса, что, в частности,
осуществляется путем двухцветного лазерного
воздействия. Так, добавление второй гармоники к
основному импульсу позволяет нарушить симмет-
рию воздействующего лазерного поля и приводит
к генерации четных гармоник наравне с нечетны-
ми [4]. Кроме того, использование двухцветных
полей с различными состояниями поляризации
позволяет генерировать эллиптически поляризо-
ванное излучение гармоник [5]. Отдельный интерес
представляет добавление к основному генерирую-
щему излучению мощного ТГц-импульса в качестве
сильного квазипостоянного поля [6]. Так, в рамках
теоретических работ показано, что это позволяет
расширить спектр генерируемых гармоник [7] с
одновременной генерацией гармоник четного поряд-
ка за счет нарушения симметрии взаимодействия
ТГц-полем [8], что также было продемонстрировано
экспериментально [9].

Наиболее распространенными источниками гене-
рирующего излучения на сегодняшний день являют-
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ся лазерные системы на кристалле Ti:Sapphire (дли-
на волны ∼ 0.8 мкм), а также на кристаллах, леги-
рованных ионами Yb (длина волны ∼ 1 мкм) [10],
что обусловлено широкой коммерческой доступно-
стью таких систем и возможностью работы в режи-
ме высокой (до уровня МГц [11]) частоты повторе-
ния, которая позволяет скомпенсировать малую пи-
ковую мощность генерируемого излучения гармоник
за счет повышения его средней мощности. Для пере-
хода в более длинноволновый диапазон, что необхо-
димо для расширения спектра гармоник [12], обыч-
но применяют нелинейно-оптические схемы, осно-
ванные на параметрическом преобразовании часто-
ты источника излучения в ближнем инфракрасном
(ИК) диапазоне [13]. Такие схемы отличаются необ-
ходимостью тонкой юстировки для подбора нужной
длины волны, а также дополнительным уменьшени-
ем результирующей эффективности генерации излу-
чения гармоник за счет наличия дополнительного
каскада нелинейно-оптического преобразования дли-
ны волны генерирующего излучения.

Альтернативным подходом к повышению длины
волны генерирующего излучения является исполь-
зование лазерных систем, напрямую генерирующих
длинноволновое излучение ближнего и среднего ИК
диапазонов. К числу таких источников можно от-
нести лазерные системы на кристалле Cr:Forsterite
(длина волны 1.24 мкм) и Fe:ZnSe (длина волны
4.5 мкм) [14], которые к настоящему моменту уже
использовались для генерации гармоник низкого по-
рядка [15–18] и являются перспективными источни-
ками для получения более коротковолнового излу-
чения в рамках процесса ГГВП. В связи с этим в
рамках данной работы впервые реализована генера-
ция гармоник высокого порядка излучением лазер-
ной системы на кристалле Cr:Forsterite.

ГГВП с использованием длинноволнового излуче-
ния приводит к необходимости тщательной оптими-
зации процесса генерации, поскольку отклик одиноч-
ного атома на приложенное лазерное поле в рамках
процесса ГГВП падает с ростом длины волны как
λ−x, где x = 5−6 [12]. Одним из способов компенса-
ции данного эффекта выступает увеличение плотно-
сти газовой среды, что позволяет повысить количе-
ство атомов среды, участвующих во взаимодействии.
При этом повышение плотности газовой среды при-
водит к увеличению влияния нелинейных эффектов
распространения генерирующего излучения. Поэто-
му экспериментальная реализация ГГВП с исполь-
зованием длинноволнового излучения требует иссле-
дования влияния нелинейных эффектов распростра-
нения на процесс генерации.

Влияние нелинейных эффектов на процесс ГГВП
рассматривалось в рамках как теоретических, так и
экспериментальных работ. Так, в работе [19] приве-
дена численная 3D+ 1 модель ГГВП с учетом рас-
пространения генерирующего излучения и гармоник
в условиях влияния керровской нелинейности и ге-
нерации плазмы. Приведенная модель, микроскопи-
ческий отклик в которой рассчитывается на осно-
ве QRS (quantitative rescattering) подхода, корректно
описывает экспериментальные спектры гармоник, а
также позволяет восстановить спектр, соответству-
ющий микроскопическому отклику атомарной или
молекулярной среды. Схожая модель представлена
в работе [20], где для расчета микроскопического от-
клика используется подход на основе теории функ-
ционала плотности. В теоретико-экспериментальной
работе [21] показано, что генерация гармоник в ре-
жиме самоканалирования и соответствующего огра-
ничения интенсивности генерирующего лазерного
излучения на длине волны 1.8 мкм, приводя к огра-
ничению частоты отсечки, в то же время позволяет
повысить эффективность генерации за счет увели-
чения длины эффективной области взаимодействия
и сформировать коллимированный пучок излучения
гармоник в диапазоне 50–550 эВ. В работе [22] заре-
гистрировано изменение спектра генерирующего из-
лучения ближнего ИК диапазона в результате рас-
пространения на относительно длинной (30 см) трас-
се при генерации гармоник.

В отличие от перечисленных работ, в рамках дан-
ной статьи акцент сделан на экспериментальном ис-
следовании влияния нелинейных эффектов распро-
странения на процесс фазового согласования при ге-
нерации гармоник высокого порядка в плотной газо-
вой струе, а также возможности использования дан-
ных эффектов для повышения эффективности гене-
рации.

Экспериментальная установка. Схема экспе-
риментальной установки представлена на рис. 1. В
качестве генерирующего лазерного излучения ис-
пользовалось излучение фемтосекундной лазерной
системы на кристалле Cr:Forsterite (длина волны
1.24 мкм, длительность импульса 110 фс (FWHM),
энергия до 3.5 мДж, частота следования импульсов
10 Гц). Для изменения энергии генерирующего из-
лучения использовалась полуволновая пластинка в
совокупности с поляризатором, которые были уста-
новлены до компрессора лазерной системы. Излуче-
ние, проходя через тонкое окно из SiO2, попадало в
камеру регистрации, где оно фокусировалось линзой
с фокусным расстоянием 100 мм в режиме фокуси-
ровки с NA = 0.033 в импульсную струю аргона,
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Рис. 1. (Цветной онлайн) Схема экспериментальной
установки. Цифрами обозначены: 1 – Лазерная систе-
ма на кристалле Cr:Forsterite (центральная длина вол-
ны 1.24 мкм, длительность импульса 110 фс (FWHM),
энергия импульса до 3.5 мДж, частота следования им-
пульсов 10 Гц). 2 – Линза с фокусным расстоянием
100 мм. 3 – Al-фильтр. 4 – Вогнутая дифракционная
решетка 300 штрихов/мм. 5 – Камера для регистрации
излучения гармоник. 6 – Подача аргона. 7 – Откачка
подаваемого газа из камеры генерации. 8 – Откачка
подаваемого газа из камеры регистрации

расположенную в камере генерации. Использование
подобной фокусировки с относительно высокой чис-
ловой апертурой обеспечило примерное совпадение
длины среды генерации (L ≈ 500мкм) с конфокаль-
ным параметром (2zR ≈ 700мкм) генерирующего из-
лучения, что позволило оптимизировать эффектив-
ность генерации [16], но, в то же время, обеспечило
ненулевой вклад геометрической фазы в рамках фа-
зового согласования. Достигаемая вакуумная интен-
сивность в перетяжке составляла ∼ 7.5 · 1014 Вт/см2

при максимальной используемой энергии генерирую-
щего импульса 400 мкДж. После камеры генерации
был установлен Al-фильтр, блокирующий генериру-
ющее излучение и пропускающий излучение гармо-
ник в диапазоне энергий фотонов ∼15−70 эВ. Про-
шедшее излучение гармоник попадало на вогнутую
дифракционную решетку. Для регистрации дифра-
гировавшего излучения гармоник использовалась ка-
мера Dhyana XF95. Разрешающая способность дан-
ной системы с учетом линейной дисперсии в фоку-
се решетки и размера пикслеля камеры выше, чем
λ/δλ = 2000. Калибровка длины волны генерируемо-
го излучения гармоник осуществлялась по спектру
пропускания Al-фильтра, калибровка энергии реги-
стрируемого излучения проводилась в соответствии с
квантовой эффективностью камеры и спектром про-
пускания фильтра.

Результаты и обсуждение. С использовани-
ем приведенной экспериментальной установки были
сгенерированы и зарегистрированы 15-я (83 нм), 17-
я (73 нм), 19-я (65 нм), 21-я (59 нм), 23-я (54 нм) и
25-я (50 нм) гармоники (рис. 2c). Зависимости спек-
тра гармоник от давления, подаваемого на газовую
струю, и энергии генерирующего импульса представ-
лены на рис. 2a, b.

Как свидетельствует рис. 2a, b, спектр генериру-
емого излучения существенным образом зависит от
давления, подаваемого на газовую струю, и энергии
генерирующего импульса. Максимальный энергети-
ческий выход гармоник был достигнут при давлении
5.5 бар и энергии импульса 400 мкДж. Спектр заре-
гистрированного излучения при данных параметрах
представлен на рис. 2c. Номер гармоник совпадает с
энергией фотонов в единицах эВ, поскольку длина
волны генерирующего излучения (1.24 мкм) соответ-
ствует энергии фотона 1 эВ.

Синяя кривая на рис. 2c демонстрирует спектр,
зарегистрированный при таком расстоянии между
решеткой и плоскостью регистрации, при котором в
фокусе находится одна из крайних гармоник – 17-я.
При этом в зарегистрированном спектре разрешены
15-я, 17-я, 19-я и 21-я гармоники. С увеличением но-
мера гармоники спектральные компоненты сливают-
ся вследствие уменьшения разрешающей способно-
сти системы регистрации и, как видно для 23-й и
25-й гармоник, могут полностью перекрываться, да-
вая в спектре интерференционный паттерн. Умень-
шение разрешающей способности системы регистра-
ции при увеличении номера гармоники объясняет-
ся особенностями схемы регистрации, связанными с
регистрацией плоской матрицей дифрагировавшего
излучения гармоник, фокусирующегося на окружно-
сти Роуланда (см. вставку на рис. 2d), что является
следствием уменьшения эффективной линейной дис-
персии решетки вне фокальной плоскости.

При увеличении расстояния между решеткой и
плоскостью регистрации (рис. 2e) фокус смещается
в сторону гармоник более высокого порядка, что,
как свидетельствует красная кривая на рис. 2c, поз-
воляет повысить спектральное разрешение для 23-й
и 25-й гармоник, однако при этом ухудшается раз-
решение для 15-й и 17-й гармоник. Дополнительно
к этому, учет отличия формы плоскости регистра-
ции от поверхности фокусировки решетки, координа-
та вдоль которой приближенно может быть описана
как y(x) = y0 + a ·x2, где x – координата вдоль плос-
кости регистрации, позволил линеаризовать шкалу
энергий фотонов и получить эквидистантное распре-
деление гармоник.
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Рис. 2. (Цветной онлайн) (a) – Зависимость зарегистрированного спектра гармоник от давления аргона при энергии
генерирующего импульса 400 мкДж. (b) – Зависимость зарегистрированного спектра гармоник от энергии генерирую-
щего импульса при давлении 5.5 бар. (c) – Спектр гармоник, зарегистрированный при энергии генерирующего импуль-
са 400 мкДж и давлении 5.5 бар при двух расстояниях между решеткой и плоскостью регистрации, соответствующие
схемы изображены на вставках (d) и (e). Вставки (d) и (e) демонстрируют схему регистрации дифрагировавшего излу-
чения гармоник при использовании вогнутой дифракционной решетки совместно с плоской регистрирующей матрицей
камеры. S – точечный источник, в качестве которого в эксперименте выступает перетяжка генерирующего излучения
на газовой мишени, I1,2,3 – точка фокуса гармоник 1, 2, 3 соответственно. Регистрация плоской матрицей излучения,
фокусирующегося на окружности Роуланда, при таком расстоянии между решеткой и плоскостью регистрации, когда
в фокусе оказывается одна из крайних гармоник (вставка (d)), приводит к наложению спектральных компонент, фокус
которых расположен не на плоскости регистрации. Увеличение расстояния между решеткой и плоскостью регистра-
ции позволяет избежать наложения спектральных компонент за счет смещения фокуса в сторону больших энергий
фотонов (вставка (e))

Отсутствие в спектре гармоник более высокого
порядка (вплоть до ∼350 эВ при достигаемой ваку-
умной интенсивности ∼ 7.5 ·1014 Вт/см2) может объ-
ясняться двумя факторами. Первый фактор заклю-
чается в том, что гармоники более высоких поряд-
ков попадают на матрицу в условиях расходящегося
волнового фронта после фокуса, вследствие чего ин-
тенсивность этих гармоник находится вне динамиче-
ского диапазона регистрации. Второй фактор заклю-
чается в использовании сравнительно длинного им-
пульса (110 фс, 27 циклов поля) для генерации, что
может нарушать условия фазового согласования для
гармоник более высокого порядка за счет формиро-
вания плазмы передним фронтом импульса.

Как свидетельствует рис. 2c, 17-я гармоника име-
ет наименьшую спектральную ширину среди заре-
гистрированных гармоник, из чего следует, что при
регистрации ее фокус находился ближе остальных
к плоскости регистрации, в связи с чем дальней-
шие экспериментальные зависимости будут приведе-
ны для этой гармоники.

Одним из основных параметров, влияющих на
макроскопический отклик среды при генерации гар-
моник, является плотность атомов газовой струи, ко-
торая определяется давлением газа, подаваемым на
мишень. Влияние давления p на эффективность ге-
нерации q-й гармоники описывается следующим вы-
ражением [23]:
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Iq ∝ |p · Fq(p)|2, (1)

где

Fq(p) =

∫ L/2

−L/2

ei(∆k(p)z′−(q−1)·atan(z′/zR))

(1 + (z′/zR)2)
q−1
2

dz′ (2)

– интеграл фазового согласования, L – длина среды,
zR – длина Рэлея (дифракционная длина), ∆k(p) =
= qk1(p) − kq(p) – скалярная расстройка волновых
векторов q-й гармоники и поляризации q-го поряд-
ка. Как свидетельствует выражение (2), максимиза-
ция энергии q-й гармоники происходит при равен-
стве показателя комплексной экспоненты нулю, что
достигается при условии:

∆k(p)z′ − (q − 1) · atan(z′/zR) = 0, (3)

которое является условием фазового согласования
при генерации гармоник сфокусированным гауссо-
вым пучком. Первое слагаемое отвечает за фазовую
расстройку между q-й гармоникой и волной поляри-
зации q-го порядка, возникающую за счет матери-
альной дисперсии среды и дисперсии плазмы, наво-
димой генерирующим импульсом, второе слагаемое в
выражении (3) является геометрической фазой. Сто-
ит отметить, что выполнение данного условия сразу
для всех точек z ∈ [−L/2;L/2] возможно только при
условии L ≪ 2zR. В ином случае условие (3) неосу-
ществимо сразу для всех точек среды, поэтому име-
ет смысл говорить о выполнении данного условия в
среднем по длине среды L.

Подчеркнем, что описание процесса генерации
гармоник на основе выражений (1)–(3) включает в
себя только описание фазового согласования и не со-
держит описания отклика одиночного атома на воз-
действие сильного светового поля, а также описа-
ния нелинейных эффектов распространения. Более
точное моделирование, включающее в себя описание
указанных эффектов, проводилось в рамках рабо-
ты [24], где проводились самосогласованные числен-
ные расчеты распространения импульса с централь-
ной длиной волны ближнего ИК диапазона (810 нм)
и длительностью 15–40 фс в аргоне и неоне с учетом
отклика одиночного атома, полученного путем трех-
мерного моделирования нестационарного уравнения
Шредингера (3D TDSE). При этом учитывалось из-
менение формы импульса в частично ионизованной
газовой среде, влияние давления газа и вида атома.

Поскольку в диапазоне давления, на масштабах
которого сохраняется агрегатное состояние среды,
зависимости показателя преломления и концентра-
ции атомов среды от давления линейны, то расстрой-
ка волновых векторов может быть записана как:

∆k(p) = p ·∆k1bar = p ·
(

∆kmat
1bar −∆kplasma

1bar

)

, (4)

где ∆k1bar – нормированная на давление расстрой-
ка волновых векторов при давлении 1 бар, ∆kmat

1bar –
соответствующий вклад материальной дисперсии,
∆kplasma

1bar – вклад наводимой плазмы. Эффектив-
ная генерация гармоник происходит при выполнении
условия (3), которое возможно только в том случае,
если ∆k1bar = ∆kmat

1bar − ∆kplasma
1bar > 0. Выполнение

данного условия возможно только в случае, когда
частоты генерирующего излучения и его гармоники
лежат по разные стороны от электронного резонан-
са среды генерации, что свойственно для гармоник
высокого порядка, в отличие от гармоник низкого
порядка. Как свидетельствует выражение (3), суще-
ствует оптимальное значение давления pmax, при ко-
тором значение интеграла (2) и, как следствие, вели-
чина интенсивности q-й гармоники будут максималь-
ными:

pmax =
(q − 1) · atan(z′/zR)

∆k1barz′
. (5)

Рост степени ионизации среды за счет повыше-
ния интенсивности генерирующего импульса будет
приводить к сокращению разницы между ∆kmat

1bar и
∆kplasma

1bar , уменьшению величины ∆k1bar и соответ-
ствующему повышению оптимального давления pmax

[24]. Важно отметить, что в случае генерации гар-
моник низкого порядка наблюдается ровно обратная
ситуация [18], что связано с нахождением частот гар-
моники и основного излучения по одну сторону от
электронного резонанса среды.

В области малых давлений, при которых влия-
ние интеграла фазового синхронизма (2) мало, рост
энергии гармоник с повышением давления происхо-
дит как Iq ∝ p2 (см. (1)). Дальнейшее увеличение
давления приводит к увеличению влияния интегра-
ла фазового синхронизма за счет увеличения вклада
материальной дисперсии среды и дисперсии наводи-
мой лазерным импульсом плазмы ∆k(p), что прояв-
ляется в отклонении от закона Iq ∝ p2. Последую-
щее повышение давления приводит к компенсации
геометрической фазы, соответствующему достиже-
нию условия фазового согласования (3) и максими-
зации энергетического выхода гармоники при опти-
мальном значении давления (5). Дальнейшее повы-
шение давления приводит к нарушению условия фа-
зового согласования (3), что приводит к уменьшению
эффективности генерации гармоники. При этом в за-
висимости Iq(p) наблюдаются осцилляции с перио-
дом, соответствующим достижению фазы комплекс-
ной экспоненты в (2) значения 2π/L. Описанное по-
ведение наблюдалось в текущем эксперименте для
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гармоник высокого порядка при относительно малых
(150–250 мкДж) энергиях генерирующего импульса
(рис. 3). При этом, как свидетельствуют графики на

Рис. 3. (Цветной онлайн) Экспериментальная зависи-
мость энергии 17-й гармоники от давления, подаваемо-
го на газовую струю аргона, для энергий генерирую-
щего импульса 150–400 мкДж (a)–(f). Вставка справа –
рассчитанная по экспериментальным данным зависи-
мость величины нелинейной длины от энергии генери-
рующего импульса. Видно, что при уменьшении нели-
нейной длины до значений, меньших, чем длина ди-
фракции zR, сдвиг оптимального давления в область
больших значений прекращается и фиксируется в рай-
оне 5.5–6 бар

рис. 3, повышение энергии генерирующего импуль-
са выше 300 мкДж приводит к отклонению от зако-
на Iq ∼ p2 в области малых давлений, наблюдаемо-
го при меньших энергиях. Схожий эффект наблю-
дался и для гармоник низкого порядка [15], в свя-
зи с чем указанное отклонение может также объяс-
няться возрастающей ролью нелинейных эффектов
распространения при повышении энергии генериру-
ющего импульса. Кроме того, как свидетельствует
рис. 3, повышение энергии генерирующего импуль-
са приводит в соответствии с (5) к смещению опти-
мального давления pmax в сторону больших значений
лишь в области энергий вплоть до 300 мкДж. Даль-
нейшее повышение энергии не приводит к увеличе-
нию значения оптимального давления, оставляя его
равным на уровне 5.5–6 бар, что может объяснять-
ся ограничением достигаемой интенсивности за счет,
опять же, нелинейных эффектов распространения,
таких как фазовая самомодуляция (ФСМ), самофо-
кусировка и генерация плазмы, совместное действие
которых может приводить к квазифиламентационно-
му характеру распространения генерирующего им-
пульса в области мишени и соответствующему огра-

ничению интенсивности [25] и уменьшению геомет-
рической фазы в (3). Косвенным фактором, свиде-
тельствующим о реализации подобного режима рас-
пространения, является тот факт, что при переходе
от энергии 250 к 300 мкДж нелинейная длина (пере-
ход от Lnl = 380мкм к Lnl = 320мкм) становится
меньше, чем дифракционная длина (zR = 360мкм)
(рис. 3).

Кроме того, при использовании большей энер-
гии лазерного излучения (300–400 мкДж) осцилля-
ции экспериментальной зависимости Iq(p) исчезают
в заданном диапазоне давлений. Данное поведение
может объясняться существенным увеличением пе-
риода осцилляций в области высоких (больше 5.5–
6 бар) давлений, которое может происходить из-за
уменьшения разницы между вкладами материаль-
ной ∆kmat

1bar и плазменной ∆kplasma
1bar дисперсий в (4)

вследствие повышения степени ионизации на фоне
роста эффективности лавинной ионизации.

Аппроксимация зависимостей энергии 17-й гар-
моники от давления (рис. 3) в соответствии с фор-
мулами (1)–(4) позволила определить среднюю по
длине области генерации степень ионизации и со-
ответствующую концентрацию электронов генери-
руемой плазмы (рис. 4). Как свидетельствует гра-

Рис. 4. (Цветной онлайн) Рассчитанная по экспери-
ментальным данным зависимость относительной раз-
ницы эффективных добавок к показателю преломле-
ния вследствие керровской самофокусировки, плазмен-
ной дефокусировки и дифракции при давлении 6 бар
от энергии генерирующего импульса (фиолетовая кри-
вая). Рассчитанная по экспериментальным данным за-
висимость степени ионизации среды и концентрации
электронов плазмы при давлении 6 бар от энергии ге-
нерирующего импульса (оранжевая кривая)

фик на рис. 4 увеличение энергии генерирующего
импульса приводит к повышению степени иониза-
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ции среды, причем в области больших энергий (300–
400 мкДж) наблюдается насыщение роста степени
ионизации, что может объясняться, опять же, на-
сыщением интенсивности при квазифиламентацион-
ном распространении излучения в области мишени.
Расчет баланса эффективных добавок к показате-
лю преломления дополнительно подтверждает та-
кую возможность. Так, в соответствии с работой [26],
баланс между керровской самофокусировкой, плаз-
менной дефокусировкой и дифракцией, являющийся
необходимым условием филаментационного режима
распространения, соблюдается при выполнении усло-
вия:

∆(δn) = n2I −
ne

2ncr
− (1.22λ)2

8nπw2
0

= 0, (6)

где каждое из слагаемых представляет собой эф-
фективную добавку к показателю преломления, обу-
словленную керровской самофокусировкой, плазмен-
ной дефокусировкой и дифракцией соответственно,
n2 – нелинейный показатель преломления, I – ин-
тенсивность излучения, ne – концентрация электро-
нов плазмы, ncr – критическая концентрация элек-
тронов плазмы, λ – длина волны излучения, n – ли-
нейный показатель преломления, w0 – радиус пуч-
ка в перетяжке. Поскольку в эксперименте достичь
точного выполнения условия (6) не представляется
возможным, то для количественной характеризации
условия баланса (6) на основе экспериментальных
данных можно использовать относительную разни-
цу между добавками, определяемую как:

∆(δn)rel =
∆(δn)

min(δnkerr, δnplasma, δndif)
, (7)

где min(·) – операция взятия минимального значе-
ния. Значения данной относительной разницы до-
бавок, меньшие единицы, свидетельствуют о фак-
тическом выполнении условия баланса (6). На ос-
нове экспериментально полученного значения кон-
центрации электронов плазмы была построена за-
висимость относительной разности добавок к пока-
зателю преломления от энергии генерирующего им-
пульса (рис. 4). Как свидетельствует данная зависи-
мость, при переходе от энергии 250 мкДж к энер-
гии 300 мкДж значение относительной разницы до-
бавок становится меньше единицы, что говорит о вы-
полнении условия баланса вкладов (6) и возможно-
сти квазифиламентационного режима распростране-
ния. При этом стоит отметить, что насыщение сте-
пени ионизации среды так же начинается в окрест-
ности энергии 300 мкДж (рис. 4), что может допол-
нительно свидетельствовать о насыщении интенсив-
ности в рамках подобного режима распространения.

Таким образом, полученные из экспериментальных
зависимостей энергии 17-й гармоники от давления
(рис. 3) величины концентрации электронов плазмы
в совокупности с экспериментальными параметрами
излучения, среды и фокусировки подтверждают воз-
можность осуществления квазифиламентационного
режима распространения генерирующего излучения,
реализация которого может объяснять отклонение
экспериментальных зависимостей в области больших
(300–400 мкДж) энергий от теоретических.

Существенное влияние нелинейных эффектов
распространения на процесс генерации гармоник в
рамках данной работы обусловлено использованием
плотной газовой струи в качестве мишени. Подава-
емое на струю высокое давление вплоть до десяти
бар необходимо для компенсации вклада геомет-
рической фазы в условии фазового согласования
(3) при использовании фокусировки с относительно
высокой (NA = 0.033) числовой апертурой [27]. Еще
одним индикатором проявления нелинейных эффек-
тов распространения служит зарегистрированный
эффект увеличения спектральной ширины гармо-
ник при повышении давления (рис. 5), что ранее

Рис. 5. (Цветной онлайн) Зависимость спектральной
ширины 17-й гармоники от давления, подаваемого на
газовую струю, при энергии генерирующего импульса
400мкДж

также наблюдалось в экспериментах по генерации
гармоник низкого порядка [15]. Как свидетельствует
график на рис. 5, увеличение давления приводит к
линейному увеличению спектральной ширины 17-й
гармоники, что может быть обусловлено процессом
фазовой модуляции за счет эффекта Керра [23].
Важно отметить, что в общем случае уширение
спектральной ширины гармоники может возникать
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вследствие ФСМ генерирующего излучения, вслед-
ствие прямой ФСМ излучения гармоники, а также
вследствие кросс-модуляции излучения гармоники
за счет генерирующего импульса. Однако, ввиду
сильной зависимости проявления эффекта ФСМ от
длины волны и интенсивности излучения [28] наибо-
лее вероятным механизмом наблюдаемого уширения
гармоники является именно ФСМ генерирующего
излучения.

Проявление эффекта ФСМ, помимо повышения
спектральной ширины гармоник, также приводит к
формированию положительного чирпа в их фазовых
спектрах, а также в фазовом спектре генерирующего
импульса [28]. Путем отрицательного чирпирования
генерирующего импульса появляется возможность
компенсировать возникающий за счет ФСМ положи-
тельный чирп, что позволяет повысить пиковую ин-
тенсивность генерирующего импульса за счет сокра-
щения его длительности в процессе ФСМ и, таким
образом, повысить эффективность генерации. Дан-
ный эффект наблюдался в рамках проведенного ис-
следования (рис. 6). Как свидетельствует график на

Рис. 6. (Цветной онлайн) (а) – Зависимость энергии
17-й гармоники от длительности, изменяемой за счет
чирпирования генерирующего лазерного импульса. От-
рицательные значения длительности соответствуют от-
рицательному чирпу. (b) – Аппроксимация зависимо-
сти энергии 17-й гармоники от длительности лазерного
импульса при положительном (красная линия) и отри-
цательном (синяя линяя) чирпах. Параметры аппрок-
симации приведены в табл. 1

рис. 6a, максимальная эффективность генерации до-
стигается при внесении отрицательного чирпа в гене-
рирующий импульс. При этом, как свидетельствует
график на рис. 6b и табл. 1, наблюдается асимметрия
приведенной зависимости энергии гармоники от чир-
па относительно оптимального значения (−124фс).

Так, в области положительного чирпа наблюдается
медленная гиперболическая зависимость. При этом
в области отрицательного чирпа наблюдается более
быстрая гиперболическая зависимость, что говорит о
более быстром изменении длительности генерирую-
щего импульса при изменении чирпа в этой области
за счет дополнительного влияния нелинейной ком-
прессии вследствие ФСМ.

Таблица 1. Параметры аппроксимации зависимостей на
рис. 6b

Модель c+ a
x+b

График Положительный чирп Отрицательный чирп

a 5.83± 1.22 61.25± 17.43

R2 0.98 0.99

Максимальная достигнутая энергия и соответ-
ствующая эффективность преобразования для раз-
решенных в спектре гармоник составили 3.6 пДж
и 9.7 · 10−9 для 15-й гармоники, а также 2 пДж и
5.4 · 10−9 для 17-й гармоники. Расчет энергии гармо-
ник осуществлялся на основе формулы:

E =
∑

i,j

I(xi, yj)− I0
QE(λ) · C · ∆tint

∆trep.rate
, (8)

где I(xi, yj) – интенсивность пикселя с координатой
(xi, yj), I0 – среднее по пикселям значение темно-
вого шума камеры, QE(λ) – квантовая эффектив-
ность матрицы на длине волны λ, C – коэффициент
пересчета интенсивности пикселя в количество фо-
тоэлектронов, ∆tint – время экспозиции, ∆trep.rate –
период следования лазерных импульсов, суммирова-
ние ведется по всем пикселям матрицы в окрестно-
сти сигнала гармоник. Фокусировка излучения 17-й
гармоники с энергией 2 пДж в пятно дифракционно-
ограниченного радиуса (73 нм) с помощью уже до-
ступной в экстремальном ультрафиолетовом (ЭУФ)
диапазоне оптики с NA = 0.33 [29] позволит до-
биться плотности энергии 24мДж/см2 за один им-
пульс, что сравнимо с дозой (10−30мДж/см2), ис-
пользуемой для облучения фоторезиста в современ-
ных ЭУФ-системах фотолитографии, использующих
пространственно некогерентное излучение, генери-
руемое в результате абляции металлической мише-
ни, которое проецируется через маску на облучаемый
объект для формирования паттерна засветки на по-
верхности фоторезиста [30]. В связи с этим сгенери-
рованное излучение 17-й гармоники открывает воз-
можности для безмасочной фотолитографии в ЭУФ-
диапазоне, в рамках которой паттерн засветки на
фоторезисте проецируется поточечно, причем необ-
ходимая доза для засветки фоторезиста набирается
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за один импульс. Такой подход позволяет отказать-
ся от использования набора технологически слож-
ных масок, которые также поглощают часть энер-
гии используемого для экспонирования излучения,
что понижает энергоэффективность работы фотоли-
тографической установки. Кроме того, генерация из-
лучения в газовой струе является более выгодным
решением по сравнению с генерацией в результате
абляции металлической мишени вследствие отсут-
ствия загрязнения оптики продуктами абляции ми-
шени [31].

Заключение. В рамках проведенного исследо-
вания осуществлена генерация гармоник высокого
порядка (15–25, 83–50 нм) при воздействии фемтосе-
кундного излучения на длине волны 1.24 мкм лазер-
ной системы на кристалле Cr:Forsterite на плотную
газовую струю аргона при фокусировке с относи-
тельно высокой числовой апертурой NA = 0.033. По-
казано, что использование такой фокусировки требу-
ет применения высокого (до 10 бар) давления, пода-
ваемого на газовую струю, что диктуется необходи-
мостью уравновешивания геометрической фазы для
оптимизации фазового согласования и соответствую-
щей максимизации эффективности генерации. Пока-
зано, что соответствующая высокая плотность газо-
вой струи приводит к заметному проявлению нели-
нейных эффектов распространения генерирующего
излучения, таких как фазовая самомодуляция, само-
фокусировка и генерация плазмы с концентрацией
на уровне ∼ 1017 см−3, которые в совокупности при-
водят к квазифиламентационному режиму распро-
странения генерирующего излучения в области ми-
шени и ограничению его интенсивности, что прояв-
ляется, в частности, в насыщении роста оптималь-
ного давления с ростом энергии генерирующего им-
пульса, а также в увеличении спектральной ширины
генерируемых гармоник. Установлено, что компенса-
ция чирпа генерирующего импульса, возникающего
вследствие фазовой самомодуляции, за счет отрица-
тельного пре-чирпирования позволяет увеличить эф-
фективность генерации гармоник за счет нелинейной
компрессии генерирующего импульса в процессе фа-
зовой самомодуляции. Использование данного под-
хода в рамках проведенного исследования позволи-
ло сгенерировать излучение 17-й гармоники (73 нм)
с энергией в импульсе на уровне 2 пДж и соответ-
ствующей эффективностью генерации 5.4 ·10−9, что,
как показывают оценки, позволяет использовать та-
кое излучение для одноимпульсной безмасочной фо-
толитографии в ЭУФ-диапазоне.

Работа в части исследования условий фазового
согласования и влияния чирпа поддержаны грантом
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