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Проведено систематическое исследование влияния длительности фемтосекундных лазерных импуль-
сов (250–2500 фс) с длинами волн 1030 и 515 нм на локальную модификацию оптических свойств биосов-
местимых полимеров – полиметилметакрилата и полидиметилсилоксана. Установлено, что для длины
волны 1030 нм положительное изменение показателя преломления наблюдается при длительностях 250
и 500 фс, а отрицательное – при длительностях 750 фс и более; для 515 нм смена знака с положительного
на отрицательный происходит при длительностях 2000 фс и более, что связано с конкуренцией фотохи-
мических и плазменно-тепловых процессов, определяемых доминирующим механизмом фотоионизации.
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1. Введение. Обработка полимерных материа-

лов при помощи импульсных лазеров в последние

десятилетия привлекает все большее внимание иссле-

дователей благодаря уникальным возможностям, ко-

торые открывает использование сверхкоротких им-

пульсов [1, 2]. В отличие от нано/пикосекундных им-

пульсов, фемтосекундное лазерное воздействие ре-

ализовывает режим “холодной” абляции, при кото-

ром энергия лазерного излучения передается элек-

тронной подсистеме за временные интервалы, зна-

чительно меньшие характерного времени электрон-

фононной релаксации (1–100 пс), что позволяет ми-

нимизировать зону теплового повреждения обраба-

тываемого материала и достигать субмикронного

пространственного разрешения [3, 4]. Эти преимуще-

ства делают фемтосекундные лазеры особенно пер-

спективными для работы с биосовместимыми поли-

мерами, среди которых особое место занимают поли-

метилметакрилат (ПММА) и полидиметилсилоксан

(ПДМС). ПММА находит широкое применение для

решения ряда задач в различных областях фотоники

и оптоэлектроники – создания волноводных струк-

тур и дифракционных решеток [5–8], фото- и элек-

тронной нанолитографии – в качестве резиста [9, 10],

офтальмологии – изготовления и коррекции опти-

ческой силы интраокулярных и контактных линз

[11–13], медицине и стоматологии – создания имплан-
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тируемых микрофлюидных устройств [14], костного

цемента [15] и зубных протезов [16] благодаря вы-

сокой оптической прозрачности, биосовместимости и

химической стойкости. ПДМС, в свою очередь, явля-

ется одним из наиболее распространенных материа-

лов для разработки нового поколения имплантиру-

емых фотонных устройств – интраокулярных линз

с регулируемым фокусом [17], биосенсоров, микро-

флюидных чипов и биомедицинских имплантатов,

отличаясь высокой эластичностью, газопроницаемо-

стью и биосовместимостью [18–22].

Ключевым параметром, определяющим характер

взаимодействия фемтосекундного излучения с ди-

электрическими материалами, к которым относятся

и полимеры, является длительность импульса. При

варьировании этого параметра в диапазоне от десят-

ков фемтосекунд до единиц пикосекунд существенно

изменяются механизмы вложения энергии – от пре-

обладания многофотонного поглощения при сверх-

коротких импульсах к нарастанию роли свободных

носителей и лавинной ионизации при увеличении

длительности [23, 24]. Так, например, для абляции

диэлектриков хорошо известно, что пороговая плот-

ность энергии Fth монотонно возрастает с увели-

чением длительности импульса τ (от фемто- до

пикосекунд) [25, 26], однако при внутриобъемной мо-

дификации эта зависимость является не такой од-

нозначной из-за эффектов самофокусировки и рас-

фокусировки на плазме. Так, в работах по иссле-
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дованию оптического пробоя в объеме плавленого

кварца, было показано, что при длительностях до

600–800 фс пороговая плотность энергии уменьша-

ется согласно Fth ∝ τ−1, а при больших – начина-

ет расти, демонстрируя классическую зависимость

Fth ∝ τ0.5 [27, 28]. Такое снижение порога поврежде-

ния при увеличении длительности импульса с 130 до

230 фс приводило к сокращению рабочего диапазона

энергий для контролируемого изменения показателя

преломления [29].

Эффективность и характер воздействия импуль-

сов на оптические свойства полимеров зависят от их

химического строения и термомеханических свойств,

что требует систематического сопоставления резуль-

татов. Вместе с тем влияние длительности сверх-

коротких импульсов для ПММА и ПДМС остается

слабо освещенным, так как большинство данных в

опубликованных работах получены при длительно-

стях менее 300 фс. Это ограничивает понимание пе-

реходов между механизмами энерговклада и не поз-

воляет определить оптимальные параметры для кон-

тролируемой модификации. В работах Baum et al.

было показано, что при облучении ПММА фемто-

секундными импульсами с длительностью 45–210 фс

наблюдается сложная зависимость величины инду-

цированного изменения показателя преломления от

пары “длительность–длина волны” [30]. Так, в ближ-

нем инфракрасном (ИК) диапазоне (800 нм) модифи-

кация наиболее выражена при длительности импуль-

са порядка 45 фс с преобладанием процесса трехфо-

тонной ионизации, но ослабевает с ростом длитель-

ности и становится несущественной при превыше-

нии 200 фс. В ультрафиолетовом диапазоне (387 нм)

эффективная модификация достигается с помощью

более длинных импульсов (около 180 фс), с доми-

нированием двухфотонного поглощения. Кроме то-

го, известен ряд работ по модификации показате-

ля преломления в ПММА и интраокулярных лин-

зах импульсами ИК диапазона с длинами волн 1030

и 1550 нм, однако они выполнены при фиксирован-

ных длительностях 250 и 300 фс [31–33]. Для ПДМС

анализ влияния длительности фемтосекундных им-

пульсов на внутриобъемную модификацию оптиче-

ских свойств практически отсутствует. Имеющиеся

данные о создании волноводов и дифракционных ре-

шеток на основе локального изменения показателя

преломления ∆n ∼ 10−3 были получены при длине

волны 800 нм и фиксированной длительности 130

или 150 фс [34, 35]. Единственное известное исследо-

вание влияния длительности на процесс нелинейно-

оптического взаимодействия сверхкоротких импуль-

сов с биосовместимыми полимерами показало, что

зависимость поглощения от длительности импульса

как в ПММА, так и в ПДМС имеет нелинейный ха-

рактер с ростом в области 250–500 фс, спадом от 500

до 1500 фс и незначительными изменениями после

1500 фс, однако вопрос о модификации оптических

свойств не был затронут [36, 37].

Таким образом, несмотря на высокое практиче-

ское значение, вопрос о влиянии длительности сверх-

коротких импульсов на характер и эффективность

модификации оптических свойств ПММА и, в осо-

бенности, ПДМС остается малоизученным. Данная

работа направлена на восполнение этого пробела

посредством систематического исследования воздей-

ствия фемтосекундных импульсов (в диапазоне от

250 до 2500 фс) на оптические характеристики ука-

занных полимеров. В работе представлены резуль-

таты комплексного анализа на основе цифровой го-

лографической микроскопии (ЦГМ) локальных из-

менений показателя преломления и спектроскопи-

ческих исследований структурных изменений поли-

мерных матриц материалов. Полученные результаты

имеют важное значение для оптимизации режимов

фемтосекундной лазерной обработки биосовмести-

мых полимеров при создании фотонных устройств

нового поколения.

2. Материалы и методы. При проведении

экспериментальных исследований в качестве источ-

ника излучения был использован твердотельный

иттербиевый лазер (TETA-20, Авеста-Проект) с ос-

новной длиной волны λ = 1030нм (TEM00) и второй

гармоникой λ = 515нм, максимальной энергией в

импульсе E = 500мкДж, длительностью импульсов

τ = 250–2500фс (по уровню 0.5, FWHM) и частотой

следования импульсов до ν = 10кГц. Фокусировка

излучения в объеме исследуемых образцов в виде

плоскопараллельных пластинок, выполненных из

коммерчески доступного листового экструзионного

бесцветного ПММА толщиной 1 мм и прозрачно-

го эластомерного листа ПДМС толщиной 3.2 мм,

выполнялась на глубину порядка 300 мкм микро-

объективом (МО) с числовой апертурой NA = 0.25 в

пятно радиусом w0 ≈ 2.4мкм по уровню энергии e−2

для λ = 1030нм и w0 ≈ 1.5мкм для λ = 515нм.

Для записи модифицированных областей в виде

массивов тестовых линий образцы были закреплены

на трехкоординатной подвижной платформе (Prior,

Великобритания), перемещающейся в плоскости,

перпендикулярной лазерному пучку, со скоростью

V = 500мкм/с при частоте ν = 100Гц. Энергия

импульса E варьировалась от 0.1 до 6 мкДж, что

соответствовало пиковым интенсивностям в фо-

кальной области порядка I = 1.5–125ТВт/см2 для
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λ = 1030нм и I = 5–600ТВт/см2 для λ = 515нм;

значения контролировались при помощи пиро-

электрического приемника излучения 3A-P (Ophir

Optronics Solutions, Израиль).

Оценка ширины запрещенной зоны Eg для ис-

следуемых образцов производилась по их спектрам

пропускания, измеренным на спектрофотометре СФ-

2000 (ЛОМО, Россия), на основе анализа по ме-

тодике Таука [38, 39], в предположении, что зави-

сящий от энергии линейный коэффициент погло-

щения αlin может быть выражен как (αlinhν)
S =

= B(hν − Eg), где hν – энергия фотона, B – кон-

станта, коэффициент S = 2 для прямых межзонных

переходов. Для образца ПММА было получено зна-

чение Eg = 4.7 эВ, а для ПДМС – Eg = 5.2 эВ. Оп-

тическая визуализация записанных массивов линий

осуществлялась с помощью оптического микроско-

па Altami (Россия) с МО 10× − 100×. Трехмерное

картирование спектров фотолюминесценции (ФЛ) и

комбинационного рассеяния света (КРС) было вы-

полнено при помощи конфокального сканирующе-

го микроскопа-спектрометра (Confotec MR520, SOL

Instruments) при возбуждении непрерывным лазер-

ным излучением с длиной волны 532 нм и исполь-

зовании МО (40×, NA = 0.75), что обеспечило про-

странственное разрешение около 1 мкм (поперечное)

и 10 мкм (продольное) при спектральном разреше-

нии около 3 см−1 (< 0.1 нм). Разделение сигналов ФЛ

и КРС производилось с использованием итеративной

аппроксимации базовой линии полиномом пятой сте-

пени (Vancouver Raman Algorithm) [40], далее для

декомпозиции массивов спектров КРС на отдель-

ные компоненты применялся метод разрешения мно-

гомерных кривых (Multivariate Curve Resolution –

MCR) [41] и проводился анализ пространственных

распределений весовых коэффициентов (концентра-

ций) компонент для определения границ областей

с измененными свойствами [32]. Фазовые характе-

ристики модифицированных областей (в проходя-

щем свете) были получены с помощью стенда для

ЦГМ на основе интерферометра Маха–Цендера с МО

(NA = 0.25–0.55, 10× – 50×), ПЗС-камерой и гелий-

неоновым лазером (λ = 633нм) [31]. Для получения

амплитудных и фазовых карт интерферограммы, за-

регистрированные ПЗС-камерой, подвергались опти-

мальной фильтрации в пространственно-частотной

области, цифровой перефокусировке методом угло-

вого спектра для работы с модифицированными об-

ластями на различной глубине и вычитанию фазо-

вой карты немодифицированного участка для ком-

пенсации остаточных аберраций оптической систе-

мы [42, 43]. Для обработки и анализа эксперимен-

тальных данных использовалось разработанное ав-

торами программное обеспечение в среде MATLAB

(MathWorks, США).

3. Результаты и обсуждение. Оптиче-

ские изображения модифицированных областей,

записанных в ПММА и ПДМС импульсами с дли-

ной волны λ = 1030нм и варьируемой в диапазоне

τ = 250–2500фс длительностью, приведены на

рис. 1. Каждая линия была записана при фиксиро-

ванной энергии E, направление возрастания которой

от линии к линии указано стрелкой, и состояла из

слабо перекрывающихся точек (см. увеличенный

фрагмент на рис. 1a). Диапазон энергий E выбирал-

ся из условия формирования оптически прозрачных

линий от порога их появления до возникновения

оптического пробоя, характеризуемого резким рос-

том светорассеяния и снижением пропускания. Для

λ = 515нм формирование массивов линий осуществ-

лялось аналогичным образом. При τ = 250фс и

λ = 1030нм была реализована устойчивая модифи-

кация материала с образованием прозрачных линий

в широких рабочих диапазонах энергий импульса:

E ≈ 0.4–1.9мкДж для ПММА и E ≈ 0.8–3мкДж для

ПДМС. С увеличением длительности τ рабочее окно

энергий существенно сужалось и пробой возникал

при меньших значениях E.

На основе анализа карт фазовых задержек,

полученных методом ЦГМ, были рассчитаны за-

висимости экстремума изменения фазы ∆ϕm в

модифицированных областях ПММА и ПДМС (как

правило, соответствует центру поперечного фазо-

вого профиля, усредненная величина вдоль линии)

от энергии E для различных длительностей τ при

λ = 1030нм (рис. 2a, c) и λ = 515нм (рис. 2b, d). В

обоих материалах при λ = 1030нм для τ = 250фс и

τ = 500фс наведенная фазовая задержка была поло-

жительной и достигала ∆ϕm = 1.8рад для ПММА и

∆ϕm = 1.5рад для ПДМС. Однако при увеличении

длительности до τ = 750фс и выше знак фазы

менялся на отрицательный с максимальной величи-

ной |∆ϕm| = 0.75рад для ПММА и |∆ϕm| = 0.5рад

для ПДМС, при этом рабочий диапазон энергий E

значительно сократился. Вследствие этого для

τ = 1000фс и τ = 2500фс в ПММА лишь несколько

линий были оптически прозрачными, а для ПДМС

при τ ≥ 1000фс во всех модифицированных ли-

ниях наблюдались признаки оптического пробоя,

так что фазовая задержка не была оценена. При

модификации материалов импульсами с λ = 515нм

картина менялась: отрицательное изменение фа-

зы было получено лишь при τ ≥ 2000фс, а при

меньших значениях имела место положительная
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Рис. 1. Примеры оптических изображений модифицированных областей (линий) в ПММА (a) и ПДМС (b), записан-
ных лазерными импульсами с длительностями 250–2500 фс с длиной волны 1030 нм с различной энергией (направление
возрастания указано стрелкой)

фазовая задержка в достаточно широком диапазоне

энергий E при относительно небольшом его сужении

для τ = 1000фс в ПДМС. В соответствии с оцен-

кой продольных размеров области с измененными

оптическими свойствами по боковой визуализации

(30–150 мкм) среднее изменение показателя прелом-

ления на оси записанной линии при λ = 1030нм

составило (3–12)×10−4 (τ = 250фс), (2–8)×10−4

(τ = 500фс) и (−10... − 2)×10−4 (τ ≥ 750фс) для

ПММА, в то время как для ПДМС было полу-

чено (4–15)×10−4 (τ ≤ 500фс) и (−6... − 3)×10−4

(τ ≥ 750фс). Учитывая наблюдаемый в данном

исследовании и ранее [32, 33] рост величины измене-

ния показателя преломления в модифицированных

областях в течение двух недель после лазерного

воздействия с последующей стабилизацией, оцен-

ки изменения фазы и показателя преломления

приведены для 21-го дня с момента записи.

Данные трехмерного картирования спектров ФЛ

и КРС указывают на то, что в модифицирован-

ных областях ПММА наблюдаются признаки фо-

тоиндуцированного отщепления карбонильных боко-

вых цепей и образования ненасыщенных связей. В

частности, разложение массива спектров с помощью

MCR анализа выявило наличие двух компонентов

(рис. 3a), первый из которых соответствует исходно-

му материалу, а второй – пространственно локализо-

ван в области модификации и имеет характерные для

мономера и олигомеров полосы 835, 1405 и 1640 см−1

(колебания =CH2 и C=C групп) [44–46]. Положи-

тельное изменение фазы при τ = 250фс и τ = 500фс

коррелирует с интенсивностью второго компонента

и наличием слабой широкополосной ФЛ с максиму-

мом в области 650 нм (см. поперечные профили на

рис. 3c), которая резко усиливается при оптическом

пробое, что соответствует полученным ранее резуль-

татам [31, 32]. Оценка продольного размера модифи-

цированной области по трехмерной карте ФЛ ана-

логично [32] совпадает с приведенной выше оценкой

по боковой визуализации с учетом разрешения кон-

фокального микроскопа-спектрометра. В областях с

отрицательной фазовой задержкой (τ ≥ 750фс при

λ = 1030нм) интенсивность ФЛ значительно слабее,

а полоса 1640 см−1 в спектре КРС едва заметна. В

ПДМС запись оптически прозрачных линий с по-

ложительной фазовой задержкой при τ = 250фс и

τ = 500фс не сопровождалась надежно определя-

емыми спектральными признаками. При больших

длительностях (τ = 750фс, λ = 1030нм) в спектрах

КРС становится возможным выделить два компо-

нента (рис. 3b) и появляется схожая с наблюдаемой

для ПММА широкополосная ФЛ. По сравнению с

первым компонентом (исходный материал) в спек-

тре второго компонента (модифицированные обла-

сти) ослаблены или практически отсутствуют по-

лосы, соответствующие колебаниям CH3 и Si–CH3

групп, и ярко выраженными остаются только полосы

Si–O–Si (488 см−1) и Si–C (616 и 709 см−1) [47]. Вклад

второго компонента и сигнал ФЛ становятся замет-

ными для записанных линий с отрицательным из-

менением фазы (левая часть рис. 3d), и их величина

существенно возрастает при возникновении оптиче-

ского пробоя для больших значений энергии E (пра-

вая часть рис. 3d). Аналогичные признаки декомпо-

зиции ПДМС проявляются при оптическом пробое

для длительностей τ = 1000фс и τ = 2000фс.

Наблюдаемая смена знака лазерно-индуцирован-

ного изменения показателя преломления с положи-

тельного на отрицательное при увеличении длитель-

ности модифицирующих фемтосекундных импуль-

сов может быть объяснена в рамках фотохимических

и плазменно-тепловых процессов, определяемых до-

минирующим механизмом фотоионизации. Процесс

ионизации может быть рассмотрен на основе обоб-
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Рис. 2. (Цветной онлайн) Зависимости максимальной фазовой задержки модифицированных областей в ПММА (a),
(b) и в ПДМС (c), (d) от энергии лазерных импульсов варьируемой длительности c длинами волн 1030 нм (a), (c) и
515 нм (b), (d)

щенного кинетического уравнения изменения плот-

ности носителей заряда ρ(t) [48]

dρ(t)

dt
= WPI (E(t)) +WAV (E(t), ρ(t)) −WR (ρ(t), t) ,

(1)

где WPI – скорость фотоионизации, WAV – скорость

лавинной ионизации, WR – скорость рекомбинации

электронов. Как известно, режим начальной стадии

взаимодействия фемтосекундных лазерных импуль-

сов с прозрачным диэлектрическим материалом мо-

жет быть определен в рамках теории Келдыша на

основе анализа параметра γ, определяемого как

γ =
ω

e

√

m∗

ecn0ǫ0Eg

I
, (2)

где e – заряд электрона, m∗

e – эффективная масса

электрона, ω – частота электромагнитного излуче-

ния, n0 – линейный показатель преломления мате-

риала, c – скорость света в вакууме, ǫ0 – диэлектри-

ческая проницаемость вакуума. Для всех длительно-

стей τ и соответствующих пиковых интенсивностей I

в наших экспериментах его оценка дает величины

γ ≥ 1, что подтверждает основной вклад многофо-

тонной, а не туннельной ионизации [49]. При воз-

действии фемтосекундного импульса многофотонное

поглощение в полимерах происходит на уровне элек-

тронных переходов (например, C–C или C–H), изби-

рательно возбуждая валентные электроны конкрет-

ных химических связей, что приводит к их прямо-

му немедленному разрыву с образованием свободных

радикалов – высокоактивных частиц с неспаренны-

ми электронами, которые вступают в фотохимиче-

ские реакции за время менее 100–200 фс, значитель-

но меньшее, чем время электрон-фононной релакса-

ции (единицы–десятки пикосекунд) [50, 51]. В нашем

исследовании признаки такой сверхбыстрой деполи-

меризации были обнаружены в ПММА в виде ха-

рактерных полос в спектре КРС при τ = 250–500фс

и пропадали с увеличением длительности импуль-

сов. Возникающее перманентное положительное из-

менение показателя преломления в облученной об-

ласти ПММА и ПДМС определяется комбинацией

процессов сшивки или деполимеризации с уплотне-
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Рис. 3. (Цветной онлайн) Разложение спектров комбинационного рассеяния, измеренных в окрестности модифициро-
ванных областей в ПММА (a) и в ПДМС (b), на два компонента, соответствующие исходному (1) и измененному (2)
материалу. Поперечные профили сигнала ФЛ и компонента (2) для ПММА (c) и ПДМС (d), с указанием прозрачных
линий (modified) и оптического пробоя (damaged). Данные приведены для модификации излучением с длиной волны
1030 нм и длительностью 250 фс (ПММА) и 750 фс (ПДМС); направление возрастания энергии импульса от линии к
линии для поперечных профилей (c), (d) показано стрелкой

нием структуры [30, 52] и длительной механической

релаксации со стягиванием материала к центру по-

сле фотоиндуцированного расширения [53].

С повышением длительности созданные многофо-

тонной ионизацией “затравочные” электроны в зоне

проводимости получают достаточно времени, что-

бы разогнаться в поле лазерного импульса и иони-

зировать другие атомы/молекулы ударом – запу-

стить процесс лавинной ионизации. Увеличение τ

снижает влияние расфокусировки, вызванной уже

образованным плазменным облаком, так что насы-

щение роста ρ происходит при больших плотностях

энергии F , а также увеличивается максимально до-

стигаемая величина плотности ρm [28]. В результа-

те критическая величина плотности ρth, приводя-

щая к повреждению полимера, может быть достиг-

нута при меньших значениях Fth для больших τ

[27, 28], следствием чего является наблюдаемое в на-

шей работе сокращение рабочего диапазона энергий

импульса E для формирования оптически прозрач-

ных структур аналогично работам [29, 30]. Модифи-

кация материала определяется последующей переда-

чей энергии от плазмы полимерным цепям посред-

ством электрон-фононной релаксации, что вызыва-

ет локальный нагрев и уменьшение плотности мате-

риала, производя отрицательное изменение показа-

теля преломления. Экспериментально наблюдаемый

переход между режимами для 1030 нм (τ ≥ 750фс) и

для 515 нм (τ ≥ 2000фс) определяется вероятностью

многофотонной фотоионизации, которая пропорци-

ональна требуемому числу фотонов N . При увели-

чении длительности импульса интенсивность снижа-

ется, и падение вероятности для λ = 515нм (N = 2)

идет медленнее (∝ I2), чем для λ = 1030нм (N = 4,

∝ I4), сходным образом для ПММА и ПДМС из-за

близкой ширины запрещенной зоны Eg. Кроме то-

го, коэффициент лавинной ионизации возрастает с

увеличением λ2, а друдевское поглощение в плазме

усиливается пропорционально λ2 [31], поэтому при

модифицикации материалов импульсами с длиной

волны 515 нм их нагрев происходит менее эффек-

тивно. Вследствие этого для λ = 515нм накоплен-

ные плазма и нагрев начинают преобладать лишь

при τ ≥ 2000фс, и изменение показателя преломле-

ния становится отрицательным. Таким образом, сме-

на знака индуцированного показателя преломления

является результатом конкуренции механизмов мно-

гофотонной и лавинной ионизации, а также теплово-

го расширения, что хорошо согласуется с результа-

тами исследования нелинейного поглощения в ПМ-

МА и ПДМС при различных длительностях [36, 37]

наряду с работами по лазерному пробою в объеме

диэлектриков [27, 28], и с исследованиями электрон-

ной динамики в полимерах [51], демонстрирующими

сложную динамику захвата электронов в масштабе

200 фс.

4. Заключение. В данной работе было впервые

проведено детальное и практически ориентирован-

ное исследование влияния длительности ультрако-

ротких лазерных импульсов (от 250 до 2500 фс) с
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длинами волн 1030 нм и 515 нм на локальное изме-

нение показателя преломления в объеме биосовме-

стимых полимеров – ПММА и ПДМС. С исполь-

зованием ЦГМ было установлено, что при моди-

фикации импульсами с λ = 1030нм и длительностя-

ми 250 и 500 фс лазерно-индуцированное измене-

ние показателя преломления положительно, тогда

как при τ ≥ 750фс оно становится отрицательным.

Для длины волны λ = 515нм положительное изме-

нение показателя преломления сохраняется вплоть

до τ = 2000фс, и лишь при большей длительно-

сти происходит смена знака. Полученные результа-

ты объясняются конкуренцией фотохимических про-

цессов (сшивка или деполимеризация с уплотнением

материала), доминирующих при коротких импуль-

сах, и плазменно-тепловых механизмов, включаю-

щих лавинную ионизацию и нагрев материала, ко-

торые преобладают при увеличении длительности.

На основе спектроскопии ФЛ и КРС было показа-

но, что положительное изменение показателя пре-

ломления коррелирует с образованием ненасыщен-

ных связей и олигомерных фрагментов в ПММА,

а для ПДМС спектральные изменения проявляются

лишь при отрицательной фазе и оптическом пробое.

Наблюдаемая смена знака для 1030 нм (τ ≥ 750фс)

и для 515 нм (τ ≥ 2000фс) количественно согласу-

ется с разной кратностью многофотонного поглоще-

ния (4 и 2 фотона соответственно) и с меньшей эф-

фективностью нагрева на более короткой длине вол-

ны. Отметим, что предложенное объяснение конку-

ренции фотохимических и плазменно-тепловых ме-

ханизмов остается качественным, количественные

соотношения между скоростями многофотонной и

лавинной ионизации, а также механизмы переноса

энергии от электронной подсистемы к молекулярным

колебаниям и последующей релаксации напряжений

в полимерной матрице требуют дальнейшего уточ-

нения с привлечением более детального моделирова-

ния электронной динамики и методов in situ диагно-

стики с субпикосекундным временным разрешением.

Полученные результаты имеют важное практическое

значение для оптимизации режимов фемтосекунд-

ной лазерной обработки биосовместимых полимеров,

позволяя целенаправленно создавать как области с

положительным приращением показателя преломле-

ния (для волноводов и дифракционных решеток),

так и с отрицательным (оболочек оптических волно-

водов, планарных линз, фотонных кристаллов). Кро-

ме того, выявленные закономерности вносят вклад

в фундаментальное понимание физико-химических

процессов взаимодействия сверхкоротких импульсов

с полимерными матрицами, дополняя известные мо-

дели лазерного пробоя диэлектриков данными для

материалов, чувствительных к фотохимическим и

термическим воздействиям. Дальнейшие исследова-

ния могут быть направлены на расширение спектра

исследуемых полимеров для разработки новых фо-

тонных и биоинтегрируемых устройств.
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