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Вестник рффи КОЛОНКА пригЛАшеННОгО реДАКТОрА

  №4 (84) октябрь-декабрь 2014 г.

О редакторе тематического блока («Вестник РФФИ»  
№3 (83) и №4 (84) 2014 г.) профессоре, докторе 
физико-математических наук В.М. Гордиенко

Вячеслав Михайлович
Гордиенко

•  Доктор физико-математических наук,  
профессор

•  Физический факультет МГУ имени М.В. Ломоносова,  
кафедра общей физики и волновых процессов

•  Заведующий лабораторией Нелинейной оптики имени  
Р.В. Хохлова

Четвертый выпуск журнала является продол-
жением тематического выпуска Вестника РФФИ 
№ 3 «Фотоника и перспективные лазерные и ла-
зерно-информационные технологии».

В современном представлении фотоника 
осуществляет связь между фундаментальны-
ми проблемами, которые решаются квантовой 
электроникой, лазерной физикой, нелинейной 
оптикой и актуальными практическими задача-
ми и направлены на разработку новых лазерных 
и лазерно-информационных технологий. К этим 
технологиям относится интегральная, волокон-
ная, адаптивная оптика, микро- и нанооптика, 
волноводная оптоэлектроника и др. В настоя-

щее время программа развития фотонных тех-
нологий является одним из первоочередных на-
правлений  научных исследований в Российской 
Федерации (итоги заседания Совета при Прези-
денте Российской Федерации по модернизации 
экономики и инновационному развитию России 
от 09.07.2014).

Cодержание статей настоящего номера жур-
нала отражает мировые тенденции развития ис-
следований в области фотоники, что позволит 
читателю представить состояние фундаменталь-
ных исследований и конкурентные перспективы 
создания новых лазерных и лазерно-информаци-
онных технологий в нашей стране.
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В работе продемонстрированы перспективы применения антистоксовых наночастиц в качестве люминесцент-
ных маркеров для глубокой оптической визуализации опухолевых тканей с повышенным пространственным 
разрешением. Разработана технология синтеза узкодисперсных наночастиц NaYF4:Yb3+Tm3+ и NaYF4:Yb3+Er3+ с вы-
соким коэффициентом конверсии и исследованы их фотофизические свойства. Для достижения коллоидной 
стабильности в водных и буферных растворах применена методика покрытия наночастиц биосовместимыми 
полимерными оболочками. Продемонстрированы принципы сверхчувствительной оптической визуализации 
маркированных наночастицамами биотканей с высоким пространственным разрешением. Исследовано биорас-
пределение наночастиц в организме малых животных. На модели опухолевого роста, аденокарциномы молочной 
железы у неинбредных мышей Kv:SHK, продемонстрирована прижизненная адресная доставка наночастиц в опу-
холевые ткани.

Ключевые слова: апконверсия, антистоксовые наночастицы, биораспределение наночастиц, оптическая визу-
ализация, опухолевые ткани.

областей медицины. Перспективной платформой для 
создания диагностических контрастирующих соедине-
ний представляются люминесцентные наночастицы, 
обладающие уникальными свойствами. К таким свой-
ствам наночастиц можно отнести следующие: програм-
мируемость физических и химических характеристик 

Введение

На сегодняшний день разработка 
новых методов и подходов для диа-
гностики рака – одна из наиболее ак-
туальных и активно развивающихся 
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в зависимости от размеров, состава и способов полу-
чения; наличие химически активных функциональных 
групп на поверхности, позволяющих модифицировать 
частицы; большая площадь поверхности, позволяю-
щая присоединять значительное количество функци-
ональных направляющих/нацеливающих модулей; оп-
тимальный размер, определяющий преимущественное 
накопление наночастиц в опухолевой ткани за счет ее 
морфологических особенностей, так называемый EPR-
эффект [1]. На сегодняшний день описан ряд мульти-
функциональных комплексов, предназначенных для 
терапии и диагностики, сконструированных на основе 
наночастиц как из неорганических (оксид железа [2], 
золото [3, 4], углерод [5, 6], кремний [7]), так и из орга-
нических материалов (дендримеры [8], липосомы [9], 
полимерные мицеллы [10]).

Разработка методов получения наночастиц на ос-
нове люминесцентных наноматериалов, например, 
квантовых точек [11], нанорубинов [12], нанофос-
форов [13], наноалмазов [14], открыла возможность 
создания комплексов с принципиально новыми оп-
тическими свойствами, что дало толчок к развитию 
методов молекулярного имиджинга – неинвазивного 
исследования процессов в живых клетках и тканях, в 
том числе, на уровне целого организма [15]. 

Наноразмерные антистоксовые фосфоры (НАФ) 
можно выделить в особый класс люминесцирующих 

наночастиц, перспективных для ре-
шения задач оптического биоимид-
жинга. Наночастицы характеризуют-
ся высокой стабильностью, низким 
уровнем токсичности и особыми 
свойствами поверхности, позволяю-
щими легко конъюгировать их с наце-
ливающими модулями [16]. Ключевой 
особенностью наночастиц являются 
их фотофизические свойства, обеспе-
чивающие яркую визуализацию мар-
кированных ими структур на фоне 
сильного рассеяния и собственного 
послесвечения (аутофлуоресценции) 
биологической ткани [17]. Разработка 
фундаментальных подходов к констру-
ированию биосовместимых комплек-
сов на основе НАФ позволит получить 
принципиально новые высокоэффек-
тивные соединения для диагностики 
онкологических заболеваний.

Синтез и характеризация НАФ

Открытие реакции синтеза НАФ 
[18] создало прорыв в области по-
лучения наночастиц, обладающих 

Рис. 1. Диаграмма энергетических уровней, объясняющая механизм апконверсии в кристалле NaYF4:Yb3+Tm3+ и NaYF4:Yb3+Er3+. Фотон накачки 
на длине волны 975 нм поглощается ионом Yb3+, переводя его в возбужденное состояние 2F5/2. Безызлучательная резонансная передача энергии на-
селяет 1-й возбужденный уровень 4I13/2 (Er3+) или 3H5 (Tm3+). Два возбужденных иона способны совершить синхронный энергообмен, в результате 
которого один ион переходит в более высокое возбужденное состояние, а другой  – в более низкое. Таким образом, заселяются верхние возбужден-
ные состояния, обозначенные пунктирными стрелками 
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гексагональной кристаллической решеткой (β-фаза) 
и отличается беспрецедентно высоким КК [20].

Преобразование энергии в НАФ происходит по-
средством сложных многоступенчатых процессов 
(рис. 1). Ион Yb3+ эффективно поглощает оптическое 
излучение инфракрасного (ИК) диапазона на длине 
волны 970-980 нм, и безызлучательно передает энер-
гию возбуждения соседним ионам Yb3+, до тех пор, 
пока не поглотится ионом Tm3+ или ионом Er3+, явля-
ющимися акцепторами. Заселение верхних уровней 
в конкретном типе ионов возможно за счет кросс-
релаксационных процессов. Миграция возбуждения 
в такой системе является важной. Такой процесс по-
лучил название апконверсии [21]. Возбужденный ион 
Tm3+ или Er3+ способен излучать фотоны с большей 
энергией в сравнении с ИК фотонами накачки, т.е. в 
синем, зеленом, красном и ИК-диапазоне спектра.

Были синтезированы наночастицы по технологии, 
описанной нами в работе [16]. Целью синтеза явля-
лось получение нанокристаллов β-NaYF4, легирован-
ных Yb3+, Tm3+ или Yb3+, Er3+ в молярном соотношении 
18% и 2% соответственно. Технология синтеза нано-

антистоксовой люминесценцией, и 
привело к взрывообразному разви-
тию их применений в биомедицине. 
В основе методики синтеза наноча-
стиц NaYF4, легированных элемен-
тами трехвалентных лантаноидов, 
лежит координатная стабилизация 
солей прекурсоров металлов натрия, 
иттрия, иттербия, эрбия или тулия в 
растворе олеиновой кислоты, прохо-
дящая с нагревом в бескислородной 
среде [19]. Получившийся порошок 
нанокристаллов с кубической кри-
сталлической решеткой, так называ-
емая α-фаза, характеризуется низким 
коэффициентом конверсии (КК) из-
лучения накачки в люминесценцию 
и требует дополнительной обработки 
в узком диапазоне температур около 
310 °C. После дополнительной тем-
пературной обработки фазовое со-
стояние кристалла характеризуется 

Рис. 3. Характерный спектр ФЛ антистоксовых нанофосфоров а) – NaYF4:Yb3+Er3+ и б) – NaYF4:Yb3+Tm3+ при возбуждении излучением полу-
проводникового лазера на длине волны 975 нм

Рис. 2. Гистограммы распределения по размерам и TEM изображения узкодисперсных наночастиц NaYF4:Yb3+Tm3+:  
а) средний размер наночастиц 16 нм±2 нм; б) средний размер наночастиц 41 нм±3нм; в) средний размер наночастиц 220 нм±10 нм
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частиц позволила получить узкодисперсные наноча-
стицы ±7 % в размерном диапазоне от 15 до 200 нм. 
На рис. 2 представлены гистограммы распределения 
синтезированных наночастиц по размерам и фото-
графии с просвечивающего электронного микроско-
па (TEM).

Исследования методом рентгеновской дифракции 
показали, что все синтезированные наночастицы на-
ходятся в эффективной, с точки зрения фотолюми-
несценции (ФЛ), β-фазе. Оптическая характеризация 
была выполнена с использованием спектрофлуори-
метра Fluorolog-3 HJY при возбуждении непрерывным 
лазером с длиной волны 975 нм. Характерные спектры 
ФЛ синтезированных наночастиц NaYF4:Yb3+Tm3+ и 
NaYF4:Yb3+ Er3+ при возбуждении излучением с дли-
ной волны 975 нм представлен на рис. 3.

Наиболее важный параметр антистоксовых нано-
фосфоров, влияющий на их люминесцентные свой-
ства, коэффициент конверсии (КК). КК определяется 
как отношение излученной мощности к поглощенной 
[17]. Нам удалось довести значение интегрального 
КК для синтезированных НАФ до 5% при интенсив-
ности возбуждающего излучения 10 Вт/см2. Этот по-
казатель превышает наилучшие мировые образцы, 
описанные в литературе [22].

Покрытие НАФ амфифильными 
полимерами

Особенности синтеза НАФ приводят 
к тому, что наночастицы обладают гид-
рофобной поверхностью, ограничи-
вающей их биомедицинские примене-
ния. Для создания стабильных водных 
коллоидов НАФ были использованы 
разнообразные методики, из которых 
наиболее эффективной оказалось мо-
дификация НАФ амфифильными по-
лимерами. Амфифильные полимеры 
представляют собой молекулы с гидро-
фобным и гидрофильным терминала-
ми. Поскольку синтезированные НАФ 
содержат гидрофобные олеиновые 
группы на своей поверхности, амфи-
фильные полимеры присоединялись 
к поверхности НАФ гидрофобными 
терминалами (рис. 4). Гидрофильный 
терминал оказывается обращенным 
наружу, преобразуя частицу в гидро-
фильную, которая является стабиль-
ной в водных и буферных растворах. 
Разработанная методика оказалась 
успешной, позволив стабилизировать 
коллоидные водные растворы НАФ в 
течение месяца. Более подробное опи-
сание методики покрытия НАФ амфи-
фильными полимерами дано в опубли-
кованной нами работе [16].

Из рис. 4а видно, что покрытие НАФ 
полимерной оболочкой ПМАО (сопо-
лимер малеинового ангидрида и 1-ок-

Рис. 4. TEM характеризация антистоксовых наночастиц, покрытых 
амфифильным полимером. а) TEM микроскопия НАФ - слева и покрытых 
амфифильными полимерами НАФ - справа (шкала 100 нм). б) Схематич-
ное изображение наночастицы, покрытой ПМАО оболочкой

Рис. 5. Водный коллоид NaYF4:Yb3+Er3+, освещенный 
невидимым глазу лазерным излучением на длине 
волны 975 нм. Яркое зеленое свечение люминес-
ценции хорошо заметно на пути следования 
лазерного луча
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тадецена) изменяет размер час-тиц 
незначительно. Полимерное покрытие 
визуализируется в виде сети амфи-
фильных молекул, наложенных на на-
ночастицу. Измерения размера частиц, 
покрытых гидрофильной оболочкой 
ПМАО, с помощью метода динамиче-
ского рассеяния света дает значения 
130±20 нм. Результаты ИК-фурье-
спектроскопии (FTIR) показали нали-
чие пиков 2919 см-1 и 2851 см-1 после 
процедуры модификации поверхно-
сти НАФ, что подтверждает формиро-
вание ПМАО оболочки на частицах. 
На рис. 5 представлена фотография 
водного коллоида NaYF4:Yb3+Er3+, ос-
вещенного лазерным излучением на 
длине волны 975 нм. 

Получены стабильные водные 
коллоиды, способные сохранять 
первичные размеры наночастиц в 
течение как минимум месяца. Про-
ведены измерения размеров НАФ 
сразу после реакции поверхностной 
модификации и по истечении меся-
ца, относительная фракция агрега-
тов остается незначительной, менее 
20%. Дисперсное состояние рас-
твора поддерживается в течение по 
крайней мере недели.

Метод биовизуализации НАФ с высоким  
пространственным разрешением

Для глубокого оптического зондирования биотка-
ни наиболее перспективны нанокристаллы NaYF4, 
легированные ионами Yb3+, Tm3+. Во-первых, матри-
ца NaYF4 эффективна для антистоксовой эмиссии, 
позволяющей преобразовывать длинноволновое из-
лучение накачки в коротковолновую ФЛ. Во-вторых, 
длина волны возбуждения нанокристаллов и пик 
ФЛ попадают в окно прозрачности биологической 
ткани [23]. В-третьих, ближайший аналог антисток-
совых нанокристаллов – квантовые точки (напри-
мер, CdSe), технология получения которых хорошо 
отработана, оказались токсичными [24]. Следует от-
метить, что использование антистоксовых нанофос-
форов ограничивалось низким квантовым выходом 
апконверсии, однако недавно были синтезированы 
частицы с эффективностью конверсии на уровне не-
скольких процентов, что достаточно для визуализа-
ции таких частиц в глубине диффузно рассеивающих 
сред при интенсивностях возбуждения ниже порога 
повреждения биоткани [16, 17, 22, 25]. В работах [26, 
27] было показано, что использование антистоксо-
вых наночастиц NaYF4:Yb3+Tm3+, обладающих нели-
нейной зависимостью эффективности конверсии от 
интенсивности возбуждения, позволяет повысить 
пространственное разрешение метода флуоресцент-
ной диффузионной оптической томографии (ФДОТ) 
в 1,41 раза по сравнению с широко используемыми в 
настоящее время молекулами красителей, имеющих 

Рис. 6. Фотография эпилюминесцентной оптоволоконной системы оптической визуализации маркированной флуоресцентными метками 
биоткани 



  № 4 (84) октябрь-декабрь 2014 г.12

Вестник рффи ТемаТический блок: фоТоника и перспекТивные лазерные и лазерно-информационные Технологии

Рис. 8. Гистограмма, демонстрирующая распределение и время выведения наночас-
тиц из органов мыши

Рис. 7. Принципиальная 
схема оптической эпилю-
минесцентной имиджин-

говой системы малых 
животных

линейную зависимость интенсивности стоксовой 
люминесценции от интенсивности возбуждающего 
излучения.

Нами предложен новый метод, позволяющий по-
высить разрешающую способность ФДОТ до бес-

прецедентно высокого уровня. 
Разработана эпилюминесцентная 
оптоволоконная система оптической 
визуализации (рис. 6), в которой ис-
пользуется специальный оптоволо-
конный зонд с совмещенными кана-
лами возбуждения и сбора сигнала 
люминесценции. Метод позволяет 
визуализировать маркированную 
флуоресцентными метками область, 
залегающую в глубине биоткани 
вплоть до 12 мм. Применение в кон-
струкции устройства специального 
многожильного оптоволоконного 
зонда, в котором совмещены каналы 
возбуждения и регистрации сигна-
ла ФЛ НАФ, с учетом нелинейных 
свойств НАФ, позволяет повысить 
пространственное разрешение в ла-
теральной плоскости в 1,8 раза по 
сравнению с известными методами 
оптического биоимиджинга. Дан-
ный метод подробно описан нами в 
работах [28, 29].

Имиджинговая система  
малых животных

В ИПЛИТ РАН была создана уста-
новка оптического имиджинга малых 
животных (рис. 7). Система работает 
в эпилюминесцентном режиме, т.е. 
источник, возбуждающий ФЛ, и при-
емник, детектирующий сигнал ФЛ, 
находятся по одну сторону от иссле-
дуемого объекта. Такая конфигура-
ция системы позволяет проводить 
оптическое зондирование не только 
мышей, но и более крупных живот-
ных, например, крыс и кроликов.

Луч от непрерывного полупро-
водникового лазера на длине вол-
ны 975  нм осуществляет скани-
рование исследуемого объекта. 
Сканирование реализовано с при-
менением сканирующей головки с 
зеркалами на гальванических драй-
верах Miniscan-07 фирмы Raylase 
(Германия). Сканирующая система 
позволяет программно задавать об-
ласть и траекторию сканирования. 
Плотность мощности в лазерном 
луче ограничена на уровне 0,7 Вт/см2. 
Экспериментально установлено, что 
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ных в кровоток НАФ на малых животных. Для вы-
яснения закономерностей трафика наночастиц в 
организме животных выполнялось внутривенное 
введение биосовместимых НАФ, покрытых амфи-
фильными полимерными оболочками с размером 
~100 нм (рис.  8). При клиническом наблюдении 
острых аллергических реакций или интоксикаций 
не отмечалось. Распределение сигнала ФЛ регистри-
ровали in vivo, а также на экстирпированных органах 
после введения наночастиц. В серии экспериментов 
животным вводились дозы НАФ от 10 до 100 мкг в 
0,1 мл изотонического натрий-фосфатного буфера. 
Было показано, что регистрация ФЛ экстирпиро-
ванных органов возможна при использовании дозы 
НАФ не менее 5 мкг на одно животное (мышь весом 
30–40 г). Наблюдения показали, что в крови живот-
ных концентрация люминесцентных маркеров резко 
снижается уже через 5 минут после введения. При 
этом выявляется свечение в печени, селезенке, почках 
и в легких животных. Установлено, что время выве-
дения наночастиц из организма составляет 10 дней. 

данная плотность мощности лазер-
ного излучения является приемле-
мой и не вызывает ожогов кожных 
покровов у малых животных.

Детектирование сигнала ФЛ мар-
кированной НАФ области осущест-
влялось цифровой EMССD-камерой 
с электронным умножением Falcon 
фирмы Raptor (Ирландия), оснащен-
ной объективом с F-числом, равным 
0,95. Перед объективом устанавли-
вались интерференционные свето-
фильтры Semrock, отрезающие излу-
чение возбуждающего лазера.

Исследование биораспределения и 
прижизненная адресная доставка 

НАФ в опухоль

Выполнены эксперименты по ре-
гистрации сигналов ФЛ от введен-

Рис. 9. Прижизненная фотография мыши через 2 часа после введения препарата на основе НАФ а) – светлопольное изображение мыши,  
б) – эпилюминесцентный сигнал ФЛ НАФ
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Было продемонстрировано накопление наноча-
стиц в опухолевой ткани за счет эффекта усиленного 
накопления и удержания (EPR-эффект). В качестве 
модели опухолевого роста была выбрана модель 
аденокарциномы молочной железы у неинбредных 
мышей Kv:SHK, размножаемой в филиале НЦБМТ 
«Светлые горы». Самки мышей этой популяции 
подвержены спонтанному образованию опухолей 
молочных желез с высокой частотой (около 70%). 
Показано, что опухолевые модели демонстриру-
ют принципиально иную динамику распределения 
НАФ-маркеров. Непосредственно после введения 
частиц в кровь люминесцентный сигнал появляется 
сначала в легких, затем, почти сразу же, в печени и 
селезенке. Сигнал в опухоли становится различи-
мым примерно через 50–60 минут после инъекции 
частиц, увеличиваясь еще примерно в течение часа. 
Интенсивность свечения в опухоли остается ста-
бильной в течение 3–5 дней.

На рис. 9 даны изображения мыши, полученные с 
помощью системы оптической визуализации малых 
животных, демонстрирующие прижизненную до-
ставку НАФ, покрытых амфифильной полимерной 
оболочкой ПМАО, в опухоль. Левая панель – свет-
лопольное изображение мыши, правая панель – эпи-
люминесцентный сигнал ФЛ НАФ.

Заключение

В работе продемонстрированы перспективы при-
менения антистоксовых наночастиц для решения 

задач оптического биоимиджин-
га. Синтезированы узкодисперс-
ные наночастицы NaYF4:Yb3+Er3+ и 
NaYF4:Yb3+Tm3+ в размерном диапа-
зоне от 15 до 200 нм. Значение инте-
грального коэффициента конверсии 
наночастиц составило 5% при ин-
тенсивности возбуждающего излу-
чения 10 Вт/см2. 

Для достижения высокой кол-
лоидной стабильности в водных и 
буферных растворах реализована 
методика покрытия наночастиц по-
лимерной оболочкой ПМАО. 

Тестирование поверхностно-мо-
дифицированных наночастиц по-
казало их высокую стабильность в 
водных и буферных растворах. Реа-
лизованы принципы сверхчувстви-
тельного оптического имиджинга 
для визуализации патологически из-
мененных тканей, маркированных 
наночастицами. Исследовано биорас-
пределение наночастиц в организме 
малых животных. 

На модели опухолевого роста аде-
нокарциномы молочной железы у 
неинбредных мышей Kv:SHK про-
демонстрирована прижизненная 
доставка наночастиц в опухолевые 
ткани.
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English

Applications of Upconversion Nanoparticles  
in Optical Bioimaging of the Tumor Tissue*

Systems of optical visualization based on upconversion nanoparticles are required in a number of medical applications. 
The prospects for applications of such nanomaterial as molecular probes for deep high-contrast optical visualization of 
cancer are presented in the current paper. Nanoparticles with high conversion coefficient have been synthesized and their 
photophysical properties have been studied. In order to achieve colloidal stability in water and buffer solutions, the method of 
covering nanoparticles by biocompatible polymer shells has been implemented. The fundamentals of sensitive optical imaging 
enabling visualization of pathologically changed tissues, marked by nanoparticles have been illustrated. The biodistribution of 
nanoparticles in small animals has been investigated. In-vivo delivery of nanoparticles into tumor tissues has been demonstrated 
on the model of tumor growth of mammary adenocarcinoma in non-inbred mice Kv:SHK.

Keywords: upconversion, anti-stokes nanoparticles, biodistribution, optical bioimaging, visualization of tumor tissues.
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Разработаны лабораторные технологии получения композитных наночастиц, содержащих плазмонно-резо-
нансное ядро (золотые сферы, нанооболочки, наностержни и золотосеребряные наноклетки) и силикатную обо-
лочку, допированную фотосенсибилизатором, с контролем оптических свойств в видимой и ближней ИК области. 
Композитные наночастицы использованы для эффективной комбинированной фототермальной и фотодинами-
ческой инактивации патогенных бактерий и привитых опухолей у крыс. Впервые синтезированы и исследованы в 
экспериментах in vitro и in vivo новые типы наноматериалов – порошки золотых и золотосеребряных наночастиц, 
легко растворимые в водных средах без всякой обработки с сохранением всех свойств исходных коллоидных 
препаратов. Порошки наночастиц могут храниться в обычных лабораторных условиях, что существенно облег-
чает трансфер лабораторных технологий в клиническую практику. В частности, порошки золотых наностержней 
использованы для фототермолиза привитых опухолей у мышей и крыс. На основе порошковых наночастиц раз-
работаны технологии анализа малых количеств (мкл) химических и биологических аналитов методом гигантско-
го комбинационного рассеяния (ГКР или SERS). Получены и исследованы образцы SERS подложек, содержащих 
золотые и золотосеребряные ассемблированные наностержни на кремнии и на монослоях из наночастиц дву-
окиси кремния. С использованием конъюгатов золотосеребряных наноклеток разработан метод мультиплексного 
твердофазного иммуноанализа для одновременного определения нескольких типов молекулярных мишеней и 
метод одновременного выявления локализации нескольких антигенов на поверхности бактериальных клеток. 
Разработан метод детектирования олигонуклеотидов с использованием катионных золотых наносфер. Исследо-
ваны механизмы флуоресцентного теста с золотыми наночастицами для определения ДНК. Показано, что предел 
детекции флуоресцентного метода составляет около 30–100 пМ. Разработаны новые компьютерные модели для 
эффективного расчета оптических свойств наностержней сложной формы и композитных наночастиц. Показано, 
что двухслойная модель типа Ми описывает экспериментальные изменения в спектрах экстинкции нанокомпози-
тов, обусловленные ростом силикатной оболочки. Исследованы проблемы стандартизации наночастиц методом 
динамического рассеяния света. Опубликованы обобщающие аналитические обзоры современного состояния 
проблем биораспределения, токсичности и биобезопасности золотых наноматериалов, современных тенденций 
в применении золотых наночастиц в биомедицине, механизмов проникновения наночастиц в клетки животных.

Ключевые слова:  металлические наночастицы, плазмонный резонанс, функционализованные наночастицы, порош-
ки плазмонных наночастиц, композитные наночастицы, силикатные наносферы, поверхностно-усиленное комбинаци-
онное рассеяние света (SERS), биоимиджинг, твердофазный иммуноанализ, фототермическая и фотодинамическая 
лазерная терапия, проникновение наночастиц в клетки, токсичность наночастиц.

Синтез, оптические свойства и биомедицинские применения 
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Введение

В последнее десятилетие золотые 
наночастицы (ЗНЧ) нашли много-
численные применения в различных 
областях биомедицины [1], включая 
биологический и химический ана-
литический сенсинг [2], геномику и 
иммунодиагностику [3], оптический 
биоимиджинг и мониторинг клеток и 
тканей [4], детекцию и фотодинами-
ческую терапию патогенных микро-
организмов [5], диагностику и фото-
терапию раковых клеток и опухолей 
[6], направленную доставку лекарств 
или иных целевых молекул типа пеп-
тидов, ДНК и антигенов [7]. Более 
подробную информацию можно най-
ти в недавних обзорах нашей группы 
[8] и обзоре, написанном совмест-
но двумя ведущими американскими 
группами M. El-Sayed и C. Murphy [9].

Уникальные оптические свойства 
ЗНЧ и других частиц благородных 
металлов обусловлены локализо-
ванным плазмонным резонансом, 
возбуждаемым падающим электро-
магнитным излучением [10]. Плаз-
монные возбуждения приводят к 
резонансно-усиленным локальным 
полям и, как следствие, к различным 
резонансным оптическим эффектам, 
включая поглощение и рассеяние 
света, гигантское комбинационное 
рассеяние (гигантское КР, в англо-
язычной литературе – поверхност-
но-усиленное рамановское рассе-
яние, SERS), а также к интересным 
нелинейным эффектам [11].

В настоящее время арсенал имею-
щихся протоколов синтеза позволя-
ет получать наночастицы различной 
формы, размера, структуры и т.п. 
[12]. Для примера на рис. 1 приведе-
ны различные типы металлических 
и композитных наночастиц, синтези-
руемых в лаборатории нанобиотех-
нологии ИБФРМ РАН.

Для биологических приложений 
поверхность должна быть функцио-
нализована, т.е. покрыта необходи-
мыми молекулами-лигандами. На се-
годняшний день функционализация 
различных, в том числе, и золотых, 

наночастиц представляет собой хорошо разрабо-
танную область, детально описанную в обзоре [14]. 
Многофункциональные нанокомпозиты, которые 
комбинируют терапевтические, диагностические и 
аналитические модальности в одной наноструктуре, 
представляют основу новой области нанобиотехноло-
гии, названной тераностикой [15, 16]. Хотя сам термин 
“theranostics” появился сравнительно недавно [17], в 
настоящее время эта область быстро развивается как 
комбинация плазмоники, биофотоники и наномеди-
цины [18, 19].

Несмотря на очевидный прогресс в области нано-
биотехнологии золотых и композитных наночастиц, 
актуальность работ по проекту к моменту их начала в 
2011 г. была обусловлена наличием ряда нерешенных 
проблем в предметной области планировавшихся ис-
следований [12, 20]. В сжатом изложении эти пробле-
мы связаны с получением частиц с заданными гео-
метрическими и оптическими параметрами, высоким 
выходом и временной стабильностью, разработкой 
удобных протоколов их функционализации молеку-
лами-зондами, включая флуоресцентные фотодина-
мические красители, принципами увеличения чув-
ствительности детектирования молекул-мишеней в 
биосенсорике, методами управляемой доставки конъ-
югатов к биологическим мишеням и изучением меха-
низмов их взаимодействия с клетками, биораспределе-
ния и токсичности наночастиц и их взаимодействия с 
иммунной системой.

Рис. 1.  Примеры плазмонных наночастиц: частицы коллоидного золота, золотые 
и золото/серебряные (на вставке) наностержни, SiO2/Au нанооболочки, золотые 
нанозвезды, серебряные нанокубики и золотосеребряные наноклетки (на вставке), 
различные типы нанокомпозитов и наноконтейнеров и плазмонные нанопорошки. 
Ссылки на оригинальные работы приведены в [13]
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Основные результаты проекта

Результаты проекта опубликованы в зарубежной 
монографии [21], в 27 статьях [8, 13, 22-46] основ-
ного списка публикаций итогового отчета по гранту 
РФФИ (включая журналы с высокими импакт-фак-
торами 12.11 – ACS Nano, 30.452 – Chem. Soc. Rev (2) 
и 45.661 – Chem. Rev.), а также в 25 статьях дополни-
тельного списка. На некоторые результаты получены 
охранные документы в виде 5 патентов РФ и трех сви-
детельств о регистрации программ. Естественно, что 
в рамках ограниченного объема данной статьи мы 
обсудим только некоторые основные результаты без 
технических деталей, которые можно найти в цити-
рованных публикациях.

Синтез и применение  
многофункциональных  

композитных наночастиц

Одним из наиболее интересных результатов явля-
ется синтез и применение нанокомпозитов с несколь-
кими модальностями. В частности, нами впервые 
синтезированы композитные наночастицы, состоя-
щие из золотосеребряных наноклеток, покрытых ме-
зопористой оболочкой из двуокиси кремния и функ-
ционализованных фотосенсибилизатором дикалиевой 
солью Yb-2,4-диметоксигематопорфирина IX (Yb-HP, 
около 48000 молекул на частицу) (рис. 2).

Технология синтеза позволяет контролировать 
размер наноклеток в диапазоне 40–60 нм и толщи-
ну силикатной оболочки от 20 до 100  нм (рис.  3). 
Важнейшим и наиболее сложным этапом технологии 
является синтез серебряных нанокубиков, размер ко-
торых и определяет размер золотосеребряных нано-
клеток. В работе [33] детально исследовано влияние 
параметров и условий индуцированной сульфидом 
натрия реакции полиольного синтеза серебряных 
наночастиц на выход частиц кубической формы и 
оптические свойства коллоида. В качестве исходных 
данных для оптимизации был выбран протокол син-
теза нанокубиков в малых объемах, предложенный 
в работе [47]. Исследовано влияние концентраций 
реагентов, степени оксигенации этиленгликоля, на-
личия примесей, времени реакции и температуры. 
Вариации параметров синтеза позволяют получать 
суспензии, состоящие из наночастиц различной 
формы и размеров, включая полидисперсные час-
тицы различной формы и серебряные нанокубики 
с выходом от 0 до 97%. Критическими параметрами, 
контролирующими высокий выход нанокубиков, 
являются степень оксигенации этиленгликоля и от-
сутствие в реакционной смеси следовых количеств 
ионов металлов, кроме серебра. Установлено, что из-

менение времени реакции позволяет 
контролировать размер нанокубиков 
в диапазоне 30–60 нм. Показано, что 
суспензии с высоким выходом частиц 
кубической формы имеют три макси-
мума в спектре плазмонного резонан-
са экстинкции на длинах волн 350 нм, 
390 нм и в диапазоне 435–470 нм в за-
висимости от размера частиц.

Кроме плазмонного резонанса в 
области 750–800  нм, композитные 
наночастицы имеют дополнитель-
ный пик поглощения около 400 нм, 
соответствующий свободному Yb-
HP, и характерные полосы видимой 
флуоресценции около 580 и 630 нм. 
Нанокомпозиты генерируют синглет-
ный кислород при возбуждении на 
630 нм и тепло при облучении светом 
с длиной волны в области плазмон-
ного резонанса (750–810 нм). В фото-
динамических экспериментах in vitro 
наблюдалась повышенная гибель 
раковых клеток HeLa, инкубирован-
ных с композитными наночастица-
ми при облучении светом 630 нм. 
Наличие дополнительной полосы 
люминесценции иона Yb3+ в области 
900–1100 нм было использовано для 
контроля накопления и биораспре-
деления конъюгатов методом ИК 
люминесценции в окне прозрачно-
сти биотканей. В работе [23] приве-
дены сравнительные данные по био-
распределению свободного Yb-HP 
и люминесцирующих конъюгатов в 
органах и тканях мышей с привитой 
карциномой Эрлиха. С использова-
нием техники ИК-люминесценции 
показан контраст накопления нано-
композитов в опухоли через сутки 
после введения препаратов. Таким 
образом, полученные гибридные на-
ночастицы являются перспективной 
платформой для тераностики за счет 
использования ИК излучения для 
диагностики, фотодинамической те-
рапии за счет генерации синглетного 
кислорода и фототермической тера-
пии за счет плазмонно-резонансно-
го ядра. Аналогичный результат был 
получен с использованием приви-
той опухоли рака печени у крыс [13] 
(рис. 4).
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Разработанные многофункциональ-
ные нанокомпозиты на основе золотых 
наностержней и золотосеребряных на-
ноклеток были также использованы 
для эффективной комбинированной 
фототермальной и фотодинамической 
инактивации патогенных бактерий 
Staphylococcus aureus 209 P [39]. После 
инкубации в течение 15 мин бактерий 
с нанокомпозитами они облучались 
непрерывным лазерным излучением 
от 5 до 15 мин. Для стимулирования 
фотодинамической и фототермиче-
ской активности использовали LED-
лазеры на 405, 625 нм и NIR-лазер на 
810 нм соответственно. Комбиниро-
ванное лазерное облучение приводи-
ло к существенной инактивации бак-
терий по данным количества КОЕ. 
Методом флуоресцентной микроско-
пии показано, что усиленный анти-
бактериальный эффект обусловлен 
селективной адсорбцией нанокомпо-
зитов на поверхности бактерий и уве-
личением локальной концентрации 
фотодинамического агента (рис. 5).

Ранее нами было проведено срав-
нительное исследование фототерми-
ческой эффективности трех типов 
наночастиц: золотых нанооболо-
чек (15–20 нм) на ядрах размером 
120  нм двуокиси кремния, золотых 
наностержней и золотосеребряных 
наноклеток [36]. При одинаковой оп-
тической плотности на длине волны 
резонанса (которая была настроена 
при синтезе примерно одинаковой 
для всех трех типов частиц) времен-
ные зависимости нагрева суспензий 
непрерывным лазером примерно со-
впадали. Однако в расчете на едини-
цу массы металла золотосеребряные 
наноклетки демонстрировали самую 
высокую эффективность. В данном 
проекте было проведено сравнение 
фототермических свойств обычных 
золотосеребряных наноклеток и на-
ноклеток, покрытых оболочкой дву-
окиси кремния [13, 23]. Основной 
результат состоит в том, что при не-
прерывном режиме облучения су-
щественных различий между двумя 
типами частиц нет. Следует, конечно, 
иметь в виду, что при импульсных 

Рис. 2. Схема получения композитных наночастиц [23]. На первых двух этапах 
синтезируются серебряные нанокубики и золотосеребряные наноклетки, которые 
на третьем и четвертом этапах покрываются слоем двуокиси кремния и до-
пируются фотодинамическим красителем Yb-HP (красная флуоресценция при УФ 
освещении). В левом нижнем углу показаны спектры поглощения образцов в процессе 
синтеза. Справа внизу показаны потенциальные применения композитов для in vivo 
имиджинга, фотодинамической и фототермальной терапии 

(пико- и наносекундных) режимах облучения и неста-
ционарных режимах нагрева влияние оболочки будет, 
очевидно, существенным.

В работе [43] синтезированы нанокомпозиты, со-
стоящие из изопропилакриламидных частиц диамет-
ром около 500 нм с включенными наночастицами 
серебра разного размера. Интересной особенностью 
данных нанокомпозитов является термочувствитель-
ный фазовый переход с критической температурой 
сжатия полимерной сетки около 31 ºС.

Новый тип наноматериалов –  
порошки плазмонно-резонансных наночастиц

Другим важным результатом проекта является 
разработка и практическая реализация технологии 
получения порошковых форм различных типов 
плазмонно-резонансных наночастиц. В работе [31] 
впервые синтезированы и исследованы в экспери-
ментах in vitro и in vivo новые типы наноматериалов – 
порошки золотых и золотосеребряных наночастиц 
четырех типов: золотые наносферы, наностержни, 
нанооболочки на ядрах двуокиси кремния и золото-
серебряные наноклетки. Этот подход был несколько 
позже применен и для золотых нанозвезд [32] (рис. 6). 
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Поскольку порошки плазмонных наночастиц могут 
храниться в обычных лабораторных условиях и лег-
ко диспергируются в фосфатном буфере или физио-
логическом растворе, то облегчаются некоторые 
проблемы трансфера лабораторных технологий в 
клиническую практику.

Нижняя панель рис. 6 показывает основные этапы 
технологии получения порошков плазмонных нано-
частиц с использованием функционализации исход-
ных частиц тиолированными молекулами ПЭГ и ваку-
умной сушки (freeze drying). На рисунке показаны также 
неработающие варианты, которые приводят к агрега-
ции частиц или к прилипанию пленки препарата к стен-
кам сосуда. Рис. 7 иллюстрирует важнейшее свойство 

порошков – легкое диспергирование 
в водных средах в течение одной ми-
нуты. При этом получаемые коллоиды 
сохраняют все оптические и геометри-
ческие свойства исходных суспензий 
ПЭГ-покрытых плазмонных частиц.  
В некоторых случаях (например, для 
золотых нанооболочек) требуется 
применение УЗ-обработки в течение 
1–3 мин.

Для проверки токсичности препа-
ратов был использован стандартный 
МТТ-тест с клетками SPEV [31]. В от-
личие от потенциально токсичных 
исходных золотых наностержней 
(до функционализации молекулами 
ПЭГ), МТТ-тест показал отсутствие 
токсичности in vitro.

В работах [31, 34] исследованы фо-
тотермические эффекты в экспери-
ментах in vitro при непрерывном ла-
зерном облучении водных суспензий 
золотых наностержней и в экспери-
ментах in vivo у мышей с перевитой 
карциномой Эрлиха после внутри-
венного введения наночастиц в до-
зах от 2 до 8 мг (Au)/кг (животного). 
Эксперименты проводились с ПЭГ-
покрытыми золотыми наностерж-
нями с размерами 40×10 нм и плаз-
монным резонансом на 810 нм. Через 
сутки после введения наночастицы 
накапливались в опухоли в концен-
трации примерно в 3–4 раза выше, 
чем в здоровой мышечной ткани. В 
работе [34] представлены данные по 
временной зависимости простран-
ственного распределения темпера-
туры в зоне облучения ткани с вве-
денными частицами (рис. 8).

При достигнутых концентрациях 
пассивного накопления наночастиц 
в опухоли (4 мкг/г опухоли) эффек-
тивность ее нагрева (по данным 
временных измерений температуры 
методом термографии) была выше, 
чем в водных растворах с той же кон-
центрацией частиц. Показано, что ре-
жим «умеренной» гипертермии менее 
эффективен для противоопухолевой 
терапии, чем термическое поврежде-
ние за счет быстрого кратковремен-
ного нагрева тканей до температуры 
деструкции. Значительное подавле-

Рис. 3. ТЭМ изображения и фотографии суспензий серебряных нанокубиков (a), Au-
Ag наноклеток (b) и композитных Au-Ag/SiO2 наночастиц (c). Вставки на панели (b) 
иллюстрируют “box” и “cage” морфологии частиц. Панель (d) показывает спектры 
экстинкции Ag кубиков (1), Au-Ag наноклеток (2), и Au-Ag/SiO2 нанокомпозитов (3). 
Масштабные метки на вставках равны 50 нм [23] 

Рис. 4. а) Привитая опухоль рака печени крыс РС-1 после внутривенного введения 
нанокомпозита AuNRs/SiO2-HP в дозе 400 мкг по Au. Фотографии b) и c) показывают 
опухоль через 72 ч после 20-мин облучения непрерывным лазером 633 нм (0,16 В/см2)  
и после комбинированного облучения 633 нм и 810 нм (2 В/см2) лазерами, соответ-
ственно [13] 
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ние роста опухоли наблюдалось при 
дозе введения 8 мг (Au)/кг (животно-
го). Данная работа была выполнена 
совместно с Российским онкологи-
ческим центром имени Н.Н. Блохи-
на (г. Москва) и Саратовским госу-
дарственным университетом имени 
Н.Г. Чернышевского.

Получение и исследование  
ассемблированных наноструктур 

для SERS анализа

В рамках проекта были разрабо-
таны новые технологии получения 
ассемблированных структур из 
плазмонных наночастиц (в том чис-
ле, в порошковой форме) для SERS-
анализа малых количеств (мкл) 
химичес-ких и биологических ана-
литов [36, 37, 42, 44]. Получены и ис-
следованы экспериментальные об-
разцы новых типов SERS-подложек, 
содержащих золотые и золотосере-
бряные ассемблированные нано-
стержни на кремнии и на монослоях 
искусственных опалов, полученных 
из наночастиц двуокиси кремния.

На первом этапе исследований [36, 
37] были получены три типа SERS- 
подложек из золотых наностерж-
ней (резонансы на 670 и 810 нм) на 
кремнии: разреженный монослой 
(S1), плотноупакованный монослой 
с фрагментами упаковки стерж-
ней бок о бок (S2) и фрактальная 
пленка (S3). Интенсивности линий 
спектров SERS-красителя родамина 
6G увеличивались в ряду подложек 
S1, S2 и S3 примерно в следующей 
пропорции 1:6:260. Среднее усиле-
ние сигнала по площадке 400 мкм2 
составило около 105 при воспроиз-
водимости ±10%, что позволяет ре-
комендовать полученные подлож-
ки в качестве простой платформы 
для разработки сенсоров малых и 
сверхмалых количеств химических 
и биологических веществ. Преиму-
ществами использования порошков 
для изготовления SERS-субстратов 
являются: возможность длительно-
го хранения и контроля качества 
порошка, воспроизводимое при-

Рис. 5. Структуры синтезированных нанокомпозитов (a) и микроскопические 
изображения бактерий в прошедшем свете (b) и в режиме регистрации флуоресцен-
ции (c) [39]. Флуоресценция иллюстрирует повышенную локальную концентрацию 
фотодинамического красителя и плазмонных частиц за счет адсорбции наноком-
позитов. Оба фактора обеспечивают синергетическую инактивацию бактерий 
при комбинированном лазерном облучении на 625 и 810 нм 

Рис. 6. Схема применения плазмонных нанопорошков четырех типов наночастиц  
а) и технология их получения б), запатентованная в РФ и представленная в [31]. 
Основные этапы: синтез наночастиц (1), центрифугирование (2), пэгилирование 
(3), очистка (4), лиофильная сушка (5), ресуспендирование порошка (6). Перечеркну-
тыми стрелками показаны неудачные варианты протоколов (см. [31]). Фотогра-
фии 1, 3, 5, 6, 7 и 9 иллюстрируют образцы на соответствующих этапах 

a)

б)
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готовление высококонцентрированных суспензий 
наночастиц (порядка 100 мг/мл по золоту). Сам 
SERS-анализ может выполняться в двух вариантах. 
В первом варианте порошок используется для по-
лучения концентрированной суспензии и готовой 
ассемблированной SERS-подложки на кремнии, на 
которую затем наносится капля аналита. Во втором 

варианте порошок разводится пря-
мо в капле аналита, и препарат на-
носится на кремниевую подложку 
[37]. Полученная ассемблированная 
наноструктура используется для 
SERS-анализа.

Вместо кремния плазмонные нано-
частицы могут быть ассемблированы 
на искусственных опалах, которые, в 
свою очередь, получаются ассембли-
рованием сферических частиц диок-
сида кремния с диаметрами в диапа-
зоне 200–300 нм. Результаты работы 
[42] показывают, что аналитическое 
усиление интенсивности характер-
ных SERS-пиков аналита может быть 
больше, чем для случая простой под-
ложки из ассемблированных золо-
тых наностержней на кремнии.

Другой тип платформы для SERS- 
биосенсинга был разработан на осно-
ве золотых наностержней с серебря-
ным покрытием, ассемблированных 
на кремниевом вейфере [44] (рис. 9). 
Для проведения анализа 1 мкл ПЭГ-
покрытых золотосереб-ряных на-
ностержней (Au-Ag-NRs, 60×15 нм) 
смешивается с 1 мкл аналита и на-
носится на кремниевый вейфер для 
сушки в течение 5 мин и ассемблиро-
вания. Эквивалентно, порошок ПЭГ-
покрытых наностержней разводится 
в капле аналита и ассемблируется 
на подложке. Важный результат ис-
следования состоит в том, что очень 
тонкий 2-нм слой серебра на золо-
тых стержнях увеличивает сигнал 
КР в 25 раз с общим аналитическим 
усилением 2,5×104. Компьютерное 
моделирование показало, что основ-
ным механизмом усиления является 
усиление локального поля в области 
контактов стержней типа конец-ко-
нец или конец-бок. Оцениваемая сто-
имость затрат реагентов на 1 анализ 
составляет всего 1 рубль. С учетом 
простоты, воспроизводимости и де-
шевизны, разработанная технология 
рекомендуется для рутинного хими-
ческого и биомедицинского сенсинга 
малых количеств аналита на различ-
ных подложках, включая стекло, по-
лимерную пленку и даже бумагу типа 
ватман.

Рис. 7. Спектры экстинкции (a) и TЭM изображения золотых наностержней до 
сушки (b) и после диспергирования порошка в воде (c). Нижние фото показывают 
исходный коллоид пэгилированных частиц (d), порошок наночастиц (e), раствор 
сразу после добавления воды (f) и через несколько секунд после легкого покачивания 
пробирки (g) 

Рис. 8. Распределение температуры на поверхности кожи мыши до облучения 
лазером (а), через 1 мин (b) и через 5 мин (c) после начала облучения [34]. Измерения 
через сутки после системного введения золотых наностержней (8 мг/кг). Панель (d) 
показывает распределения температуры вдоль x-координаты (проходящей через 
центр нагретой области) до облучения (0), через 1–5 мин после начала облучения и 
через 1–3 мин после выключения лазера на 5-й минуте 
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Применения конъюгатов плазмон-
ных наночастиц в аналитике  

и биоимиджинге

Конъюгаты коллоидного золота 
успешно применяются для твердофаз-
ного иммуноанализа на мембранах 
[37]. В работе [30] описаны принципы 
мультиплексного твердофазного имму-
ноанализа для одновременного опреде-
ления нескольких типов молекулярных 
мишеней с помощью мультицветных 
золотосеребряных наноклеток и выпол-
нена их экспериментальная проверка 
для одновременного определения трех 
типов молекулярных мишеней (анти-
тел). Принцип анализа иллюстриру-
ется схемой на рис. 10.

Разработан новый метод детекти-
рования олигонуклеотидов в раство-
ре, основанный на использовании 
положительно заряженных золотых 
наносфер в сочетании с методом ди-
намического рассеяния света (ДРС) 
[25] (рис.  11). Изменение знака заряда 
отрицательно заряженных цитратных 
золотых наносфер достигается адсорб-
цией молекул цетилтриметиламмония 
бромида (СТАВ). В качестве моделей 
использованы маркерные последова-
тельности участков геномов HIV-1 U5 
и Bacillus anthracis. Вариант метода с 
использованием ДРС дает большую 
чувствительность (10 пМ) по сравне-
нию со спектроскопией поглощения 
или рассеяния света (100 пМ). Ме-
тод позволяет детектировать точеч-
ные мутации в одноцепочечных ДНК 
(оцДНК).

В работе [41] исследованы меха-
низмы взаимодействия частиц кол-
лоидного золота с флуоресцентным 
красителем родамином В, лежащие 
в основе флуоресцентного метода 
определения ДНК. Показано, что ос-
новными факторами, влияющими на 
измеряемый сигнал флуоресценции, 
являются тушение красителя вслед-
ствие его адсорбции на золотых 
частицах и известный эффект вну-
треннего фильтра. С использовани-
ем модельных оцДНК (21-b.p. HIV-1 
U5 LTR [41]) показано, что предел 
детекции флуоресцентного метода 

составляет около 30–100 пМ и фактически совпада-
ет с таковым для метода динамического рассеяния и 
колориметрии.

Конъюгаты плазмонных частиц широко использу-
ются в цитологических исследованиях, однако чаще 
всего на качественном уровне. В работе [26] предло-
жен метод количественной оценки эффективности 
мечения клеток конъюгатами золотых нанооболочек 
(рис. 12). В качестве экспериментальной модели ис-
пользовали непрямое мечение клеток почки эмбри-
она свиньи (SPEV) с помощью фаговых минианти-
тел, полученых из овечьей комбинаторной фаговой 
библиотеки и специфичных к молекулярным рецеп-
торам на поверхности клеток, и конъюгаты золотых 
нанооболочек с кроличьими антифаговыми антите-
лами. С использованием микроскопических темно-
польных изображений был определен количествен-
ный фактор эффективности мечения и показано, что 
этот фактор в 50 раз превышает таковой для негатив-
ного контроля (клетки без частиц) и в 17 раз больше, 
чем в случае неспецифического мечения клеток, не 
обработанных фагами (для этого мечения использо-
вались те же самые конъюгаты нанооболочек, что и 
для специфического).

Благодаря пористой структуре и специфической 
форме золотосеребряные наноклетки легко отли-
чить от частиц другой формы или структуры при 
анализе трансмиссионных электронно-микроско-
пических (ТЭМ) изображений. Эту специфическую 
особенность золотосеребряных наноклеток было 
предложено использовать для мультиплексной им-
муно-электронной микроскопии в комбинации с 
обычными золотыми наносферами [13]. Очевидно, 
что конъюгируя морфологически различные наноча-
стицы с антителами к различным антигенам, можно 
получить важную информацию о пространственном 
распределении антигенов конкретного биообъекта. В 

Рис. 9. Принцип получения и применения нового типа SERS-подложек на основе 
ПЭГ-покрытых золотосеребряных наностержней, ассемблированных на кремниевом 
вейфере [44] (см. текст). SERS спектры родамина 6G в концентрации 8 мкМ по-
казывают рост аналитического усиления 25 раз до 2,5×104 с увеличением толщины 
оболочки серебра на золотых наностержнях от 0 (с) до 1 (b) и 2 нм (а). Для сравне-
ния показан обычный спектр КР для 10 мМ R6G (d)
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работе [13] были синтезированы конъюгаты золо-
тых наносфер размером 15 нм и золотосеребряных 
наноклеток размером 50 нм с антителами против Н- 
и О-антигенов (Н-Аг, О-Аг) бактерий Azospirillum  
brasilense Sp245. Рис. 13 показывает один из приме-
ров мультиплексной иммуно-электронной микро-
скопии бактерий, позволяющий выявить топогра-
фию двух антигенов на поверхности бактерий.

Моделирование оптических 
свойств ансамблей плазмонных 

наночастиц

Для эффективного расчета оптиче-
ских свойств ансамблей наностерж-
ней сложной формы и композитных 
наночастиц были разработаны но-
вые Т-матричные алгоритмы и ФОР-
ТРАН программы [24] (применение 
метода Т-матриц в плазмонике об-
суждается в обобщающем обзоре 
[38]). При моделировании спектров 
ансамбля стержней (до 1000 ТЭМ- 
изображений частиц) с усреднением 
по ориентациям время вычислений 
равно 2–10 ч для спектрального ин-
тервала 400–1200 нм при шаге 5 нм 
и точности вычислений более 0,1 %. 
Эти характеристики существенно 
превосходят таковые для извест-
ных методов дискретных диполей 
(Discrete Dipole Approximation, DDA) 
и других алгоритмов численного ре-
шения задач электромагнитного рас-
сеяния. Метод был проверен на об-
разцах наностержней с плазмонными 
резонансами на 730, 830 и 970 нм. По-
казано, что разработанная модель 
формы частиц в сочетании с данны-
ми ТЭМ-анализа большого ансам-
бля (800–1000 частиц), позволяет 

Рис. 10. Схема мультиплексного дот иммуноанализа с использованием конъюгатов 
золотосеребряных наноклеток с разными длинами волны плазмонного резонанса, 
соответствующими желтому, синему и красному цвету коллоидов (фото в центре) 
[30]. Для иллюстрации принципа на первом этапе на мембрану нанесены три типа 
молекул-мишеней (в данном примере – кроличьи антикуриные, антимышиные и 
антикрысиные антитела). На втором этапе мембрана окрашивается в смеси 
конъюгатов наночастиц (С1, С2 и С3). Результатом реакции является появление 
цветных пятен, позволяющих идентифицировать три типа мишеней

Рис. 11. Колориметрическое определение ДНК с использованием положительно заряженных СТАВ-покрытых золотых наносфер [25] (а). 
Адсорбция зондовых оцДНК (+cDNA) стабилизирует наночастицы. Образование комплементарных дуплексов ведет к агрегации частиц, 
изменяет цвет коллоида и регистрируется по увеличению z-среднего размера методом ДРС. Добавление некомплементарной оцДНК 
(-cDNA) не вызывает агрегации частиц. Справа показана калибровка для определения концентрации мишени по данным ДРС (на вставке) 
с пределом детекции около 10 пМ
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отлично описывать спектр экстинк-
ции стержней, если параметр по-
верхностного рассеяния электронов 
выбран равным 1/3.

Исследована проблема стандарти-
зации наночастиц методом динами-
ческого рассеяния света (ДРС) на 
примере золотых коллоидных ча-
стиц с диаметрами 10–100 нм [28]. 
Показано, что в случае сильно рассе-
ивающих частиц с диаметром более 
30–40 нм отличие их формы от сфе-
рической и влияние вращательной 
диффузии приводит к появлению 
ложного пика в области размеров 
около 5–10 нм. В этом случае не-
критическое использование метода 
ДРС может дать неприемлемые ре-
зультаты по сравнению с данными 
ТЭМ. Для частиц с диаметром менее 
20 нм метод ДРС дает ложный пик 
в распределении интенсивностей 
для больших размеров. Предложены 
методы решения проблемы ложных 
пиков. Показано, что ширина ДРС-
распределения частиц по размерам 
завышена и не соответствует дан-
ным ТЭМ.

Проведено моделирование и изме-
рение спектров экстинкции золотых 
наноклеток при покрытии их слоем 
двуокиси кремния разной толщины 
[40]. Показано, что простая двухслой-
ная модель типа Ми описывает все 
основные экспериментальные изме-
нения в спектрах экстинкции нано-
композитов, обусловленные ростом 
силикатной оболочки. Этот резуль-
тат позволяет существенно сокра-
тить время расчетов при приемлемой 
точности моделирования спектров 
реальных коллоидов, состоящих из 
нанокомпозитных частиц с плазмон-
ным ядром и силикатной оболочкой.

Анализ и обобщение данных  
по синтезу, моделированию  

и биомедицинским применениям 
функционализованных  

золотых наночастиц

В обзоре [8] выполнен критиче-
ский обзор основных принципов, 
полученных к настоящему моменту 

Рис. 12. Алгоритм обработки изображений и вычисления фактора эффективности 
мечения клеток конъюгатами нанооболочек (labeling efficiency factor, LEF). Исходны-
ми являются темнопольные изображения меченых клеток (см. текст). Обработка 
включает выделение участка изображения, настройку контраста, применение 
фильтров яркости и спектрального фильтра, бинаризацию и вычисление LEF как 
отношения числа пикселей с частицами к полному числу пикселей, соответствую-
щих клеткам [26]

Рис. 13. (а) TЭM изображение бактерий A. brasilense Sp245, меченных конъюгатами 
Au-Ag наноклеток с антителами против О-антигенов. Без отмывки О-антигены 
ЛПС выявляются как на поверхности бактерий, так и на полярном жгутике.  
(б) TЭM изображения бактерий после отмывки и мечения смесью О-специфических 
конъюгатов (50-нм Au-Ag наноклетки + анти-О-Аг антитела) и H-специфических 
конъюгатов (15-нм ЗНЧ + анти-Н-Аг антитела) [13]

результатов и актуальных проблем в области био-
медицинских приложений ЗНЧ различного размера, 
формы и структуры. Основное внимание уделено 
применению конъюгатов ЗНЧ с различными моле-
кулами-зондами в биомедицинской диагностике и 
биосенсорике, фототермической и фотодинамиче-
ской терапии в качестве носителей целевых молекул, 
а также иммунологическим и токсикологическим 
свойствам.

Развитие медицинских применений функциона-
лизованных наночастиц различной природы (в том 
числе и конъюгатов ЗНЧ) потребовало специальных 
исследований их биораспределения, системной цир-



  № 4 (84) октябрь-декабрь 2014 г.28

Вестник рффи ТемаТический блок: фоТоника и перспекТивные лазерные и лазерно-информационные Технологии

куляции, фармакокинетики и выведения из орга-
низма, а также возможной цито- и генотоксичности 
или токсичности на уровне организма. К настояще-
му моменту эти исследования оформились в новую 
область наномедицины – нанотоксикологию. В об-
зоре [22] обобщены и проанализированы данные по 
биораспределению и токсичности различных типов 
ЗНЧ в экспериментах in vitro и in vivo. Литературные 
данные систематизированы по типу и параметрам 
частиц, поверхностной функционализации, моде-
лям (клеточные и животные), исследуемым органам, 
применяемым дозам, способам введения и длитель-
ности эксперимента, а также методам оценки ток-
сичности и концентрации ЗНЧ в органах или рас-

пределения по клеткам. На основе 
критического анализа сделаны обоб-
щенные выводы о ключевых параме-
трах частиц, способах модификации 
их поверхности и доз, которые опре-
деляют тип и кинетику биораспре-
деления, цитотоксичность и токсич-
ность на уровне организма. Впервые 
предложена схема планирования 
экспериментов по биораспределе-
нию и токсичности наноматериалов, 
включающая синтез и характеристи-
ку наночастиц, функционализацию 
их поверхности, дизайн эксперимен-
та in vivo, методы отбора и анализа 
проб, локализации частиц на ткане-
вом и клеточном уровнях, оценку 
общей, цито- и генотоксичности, фи-
нальную оценку рисков (рис.  14) [22, 
29].

 Использование различных, в том 
числе и золотых, наночастиц в каче-
стве средств доставки генетического, 
лекарственного или иного материала 
внутрь клеток будет одним из веду-
щих трендов развития современной 
нанобиотехнологии и ее биомеди-
цинских приложений. Имеющиеся 
на сегодняшний день данные по про-
никновению ЗНЧ в клетку еще не-
достаточны для полного понимания 
физической химии и биологии эндоци-
тоза и его зависимости от параметров 
частиц и типа клеток. В связи с боль-
шим интересом к этой проблеме в ра-
боте [46] выполнено аналитическое 
обобщение литературных данных по 
механизмам проникновения ЗНЧ в 
клетки. На основе анализа более 250 
статей, опубликованных за послед-
ние 5 лет, описано современное по-
нимание того, как размер, форма и 
поверхностные свойства наночастиц 
определяют эффективность их про-
никновения в клетки и их внутри-
клеточный трафик. В частности, осо-
бое внимание уделено селективному 
проникновению в раковые клетки и 
в клетки иммунной системы. Обсуж-
даются также современные термоди-
намические модели, описывающие 
механизмы эндоцитоза.

В качестве экспериментального 
примера приведем в заключение 

Рис. 14. Обобщенная схема экспериментов по биораспределению (см. подробнее 
[29]). Первый этап включает синтез наночастиц и их характеристику методами 
электронной микроскопии (ПЭМ, СЭМ), ДРС и UV-vis спектроскопии, электро-
фореза (ЭФ) и т.д. Далее частицы функционализуются молекулами ПЭГ-SH, 
ПЭО-SH, белками сыворотки крови БСК, фактором некроза опухоли ФНО-α и др. 
лигандами. Конъюгаты вводятся в модель в соответствии с дизайном эксперимен-
та (дозы, кратность, способ введения – внутривенный ВВ, интраперитонеальный 
ИП, респираторный РЕ, гастроэнтеральный ГЭ). Биораспределение и кинетика 
накопления/выведения частиц анализируются методами радиоактивного анализа 
(РА), инструментальной нейтронной активации (ИНА), масс-спектрометрии 
(МС-ИСП) или ААС. Проводится также идентификация частиц на тканевом и 
клеточном уровне и локализация ЗНЧ с использованием электронной микроскопии 
и др. методов [29]. На последнем этапе проводится биологическая характеристика 
и финальная оценка рисков
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работу [45], в которой изучена про-
ницаемость гематоплацентарного 
барьера белых крыс для ЗНЧ диа-
метром 5 и 30 нм, покрытых ПЭГ, 
вводимых внутривенно беремен-
ным самкам белых крыс на 10-й 
день гестации в дозе около 0,8 мг 
(Au)/кг (животного). Наличие ЗНЧ 
в тканях визуализировали методом 
автометаллографии нитратом се-
ребра, а общее содержание золота 
с размером частиц 30 нм в плодах 
оценивали методом атомно-адсорб-
ционной спектроскопии (ААС).  
В частности, ЗНЧ были обнаружены 
в макрофагах печени и в селезенке 
плодов, а ААС показала повышенное 
общее содержание золота в плодах. 
Насколько нам известно, эти данные 
впервые показывают проникнове-
ния ЗНЧ через гематоплацентарный 
барьер крыс in vivo. Для мышей дан-
ные о размерной и временнóй за-
висимости проницаемости гемато-
плацентарного барьера приведены в 
работе [50].

Заключение

Выполненные исследования и полученные резуль-
таты соответствуют основным мировым научным 
трендам в области развития нанобиотехнологии и 
тераностики с использованием плазмонных метал-
лических и многофункциональных композитных 
наночастиц, развиваемых ведущими мировыми 
группами. Результаты проекта (в частности, син-
тезируемые наночастицы и нанокомпозиты) могут 
быть использованы для создания новых технологий 
в аналитической биомедицинской диагностике и в 
комплексной терапии онкологических заболеваний 
и уже реально используются во многих научных 
центрах РФ. 
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Abstract

Laboratory technologies of synthesis of composite nanoparticles containing plasmon resonant core (gold 
nanospheres, nanoshells, nanorods and gold-silver nanocages) and silica shell doped with photosensitizer with tuning 
of optical properties in visible and infrared regions were developed. Composite nanoparticles were utilized for effective 
combined photothermal and photodynamic inactivation of pathogenic bacteria and grafted tumors in rats. New types 
of nanomaterials – powders of gold and gold-silver nanoparticles easy soluble in water media without any additional 
manipulations and maintaining all properties of parent colloids were synthesized. The nanopowders were investigated 
with in vitro and in vivo experimental models for the first time. The nanoparticle powders can be stored for a long time 
under usual conditions which significantly simplifies the transfer of laboratory technologies to clinics. In particular, of 
the gold nanorod powders were used for photothermolysis of xenografted tumors in mice and rats. Technologies for 
analysis of small amounts (μL) of chemical and biological analytes by surface-enhanced Raman scattering (SERS) 
were developed with using the nanoparticle powders. Samples of SERS substrates containing gold and gold-silver 
nanorods assembled on silicon wafers and on monolayers of silica nanoparticles were synthesized and investigated. A 
multiplexed dot immunoassay based on conjugates of gold-silver nanocages for simultaneous one-step determination 
of several types of target molecules and a method for simultaneous determination of several antigen localization on 
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Представлено современное состояние исследований явления филаментации фемтосекундного лазерного из-
лучения в атмосфере. Обсуждаются новые лазерные технологии фемтосекундной атмосферной оптики и сред-
ства их практической реализации в реальной атмосфере как многокомпонентной случайно-неоднородной среде. 
Рассматриваются новые перспективы в повышении эффективности переноса и локализации лазерной энергии 
высокой плотности «световыми» пулями при пространственно-временной компрессии светового поля в фила-
менте излучения среднего ИК-диапазона.

Ключевые слова: филаментация, фемтосекундные импульсы, плазменные каналы, световые пули, атмос-
ферная оптика, управление филаментацией.

в менее мощных временных слоях 
его переднего фронта. При этом вре-
менные слои импульса, следующие 
за сфокусировавшимся, испытыва-
ют в наведенной лазерной плазме 
аберрационную дефокусировку, при 
которой в них образуется совокуп-
ность колец в распределении интен-
сивности (рис. 1). 

Тонкая нить филамента представ-
ляет собой непрерывное множество 
нелинейных фокусировок, образу-
ющихся при распространении им-
пульса. В результате формируется 
протяженный филамент, в котором 
высокая локализации лазерной энер-
гии переносится вместе с импульсом 
в открытом пространстве на рас-
стояние в несколько десятков и со-
тен метров. Интенсивность в фила-
менте ограничивается вследствие 
динамического баланса оптической 
силы нелинейных линз керровской 
фокусировки и дефокусировки в на-
веденной лазерной плазме [5, 6], а в 
условиях сильной дисперсии также 
дополнительного вклада в изме-
нение интенсивности, вызванного 
трансформацией импульса во вре-
мени. Диаметр филамента в воздухе 
составляет около 100 мкм для излу-
чения на длине волны 800 нм и воз-
растает с ее увеличением. Пиковая ин-
тенсивность в филаменте излучения 
видимого и ближнего ИК-диапазона 
слабо зависит от длины волны и до-
стигает 1013÷1014 Вт/см2 [7,8].

В лазерных технологиях атмосферной оптики клю-
чевые проблемы связаны с зондированием окружа-
ющей среды и переносом энергии лазерного излуче-
ния на открытых трассах. Для квазинепрерывного 
излучения высокой мощности, источники которого 
интенсивно разрабатывались в 1960–80–х гг., низко-
пороговые нелинейные эффекты самовоздействия 
фатально ограничивали эффективность лазерных 
систем [1, 2]. С созданием фемтосекундных лазеров 
открылись принципиально новые перспективы в 
развитии лазерных технологий. 

Филаментация фемтосекундного излучения

На импульсы фемтосекундной длительности не 
влияют «медленные» низкопороговые нелинейные 
эффекты, обусловленные термализацией поглощен-
ного лазерного излучения, и трансформация лазер-
ного излучения при распространении определяется 
«быстрыми» нелинейностями, такими как эффект 
Керра и фотоионизация среды [1]. В импульсах, пи-
ковая мощность которых превышает критическую 
мощность самофокусировки, интенсивность лави-
нообразно возрастает с приближением к нелинейно-
му фокусу. При достижении порога фотоионизации 
в воздухе образуется лазерная плазма, дефокуси-
ровка в которой ограничивает рост интенсивности 
в нелинейном фокусе [3, 4]. Самофокусировка излу-
чения начинается в центре импульса, где мощность 
максимальна, и затем последовательно развивается 

Нелинейная атмосферная оптика фемтосекундного 
филамента и новые лазерные технологии*

кандидов
валерий петрович 
доктор физико-математических наук,
профессор Физического факультета 
МГУ имени М.В.Ломоносова.

Кандидов В.П.

* 
Работа выполнена при финансовой поддержке РФФИ (гранты № 00-02-17497-а, 03-02-16939-а, 

06-02-08004-офи, 08-02-0017-а, 11-02-00556-а, 11-02-01100-а, 11-02-90421-Укр_ф_а, 13-02-90476-Укр_ф_а, 
14-22-02025-офи_м)



№ 4 (84) октябрь-декабрь 2014 г. 35

Вестник рффиТемаТический блок: фоТоника и перспекТивные лазерные и лазерно-информационные Технологии

Филамент импульса в объеме про-
зрачной среды является самоформи-
рующейся направляющей системой, 
в которой происходит простран-
ственная фильтрация излучения и 
выделение фундаментальной моды. 
Высокая интенсивность светового 
поля на значительной длине в фи-
ламенте и фемтосекундное время 
взаимодействия излучения со сре-
дой создают уникальные условия 
для нелинейно-оптического пре-
образования. Нелинейная оптика 
филаментации включает вопросы 
формирования широкополосного су-
перконтинуума и конической эмис-
сии, преобразования частоты, ге-
нерации терагерцового излучения, 
самокомпрессии импульса, образо-
вания световых пуль, когерентного 
усиления рассеянного излучения в 
канале филамента. 

Плазменные каналы и  
суперконтинуум филаментов

Филаментация фемтосекундного 
излучения сопровождается форми-
рованием плазменных каналов, в ко-
торых концентрация электронов со-
ставляет порядка 1014–1015 см–3. При 
этом в воздухе плотность плазмы в 
филаменте УФ-импульса на поря-
док меньше, чем ИК-импульса при 
одном и том же превышении крити-
ческой мощности самофокусировки 
[9] (рис. 2). Проводящие плазменные 
каналы филаментов рассматрива-
ются как средство инициирования 
управляемого стока электрического 
заряда для защиты жизненно важ-
ных объектов от разряда молний. В 
воздухе время жизни плазменного 
канала определяется процессами 
электрон-ионной рекомбинации и 
захвата свободных электронов мо-
лекулами кислорода с образованием 
малоподвижных отрицательных ио-
нов и составляет согласно различ-
ным экспериментальным данным 
3÷10  нс [1]. В пространстве плаз-
менный канал представляет собой 
токопроводящую плазменную нить 
длиной Lwg=1–3 м, которая со скоро-

стью света летит вместе с лазерным импульсом на 
десятки и сотни метров. Идея создания в открытом 
воздухе динамических волноводов для направлен-
ной передачи СВЧ-излучения впервые высказана в 
[10] и обоснована в [11, 12] на основе численного мо-
делирования (рис. 3). Последующие эксперименты, 
выполненные в [13], продемонстрировали принци-
пиальную возможность снижения потерь при кана-
лировании СВЧ-излучения с помощью плазменных 
каналов филаментов.

Рис. 1. Качественная картина филаментации фемтосекундного импульса [4]

Рис. 2. Распределение концентрации электронов Ne(r,z) и ее изменение на оси  
Ne(r =0,z) в плазменных каналах при филаментации в воздухе излучения длитель-
ностью 100 фс на длине волны 800 нм а) и 248 нм б), пиковой мощностью 2,7 и 
0,07 мДж, соответственно, при фокусировке на расстояние 50 м [9]

Рис. 3. Динамический СВЧ-волновод, сформированный множеством плазменных 
каналов фемтосекундных филаментов, которые расположены на поверхности 
цилиндра. Lwg , Rwg , hwg – длина, радиус и толщина стенок волновода [12]
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открытой трассе [20, 21]. При этом 
атмосферные неоднородности од-
ного и того же размера являются 
мелкомасштабными для излучения 
на стадии зарождения филаментов 
и крупномасштабными для обра-
зовавшихся филаментов [22]. Этим 
объясняется определяющая роль 
турбулентности в зарождении и 
стохастизации филаментации и ее 
слабое влияние на сформировавши-
еся филаменты. В импульсах, пико-
вая мощность которых в десятки и 
более раз превышает критическую 
мощность самофокусировки, раз-
вивается множественная филамен-
тация, при которой образование 
первичных филаментов сменяется 
зарождением вторичных на возму-
щениях интенсивности, возника-
ющих при интерференции излуче-
ния, дефокусированного в плазме 
образовавшихся ранее филаментов 
[23, 24]. В  атмосфере формируется 
пучок стохастического множества 
филаментов, число которых в пучке 
увеличивается с расстоянием при 
случайном зарождении вторичных 
филаментов в условиях турбулент-
ности [25]. Средний радиус пучка 
филаментов и расстояние до его об-
разования возрастают при увеличе-
нии на трассе структурной постоян-
ной атмосферной турбулентности. 
Однако ухудшение пространствен-
ной когерентности излучения в ус-
ловиях сильной турбулентности 
может подавить самофокусировку 
лазерного пучка на начальной ста-
дии процесса филаментации. 

Случайное зарождение филамен-
тов инициируется также в резуль-
тате многократного когерентного 
рассеяния фемтосекундного излу-
чения на мелких каплях дождя [26] 
и частицах атмосферного аэрозоля 
при невысокой оптической толщи-
не (рис. 4) [27]. С увеличением плот-
ности аэрозоля возрастает влияние 
ослабления излучения, вызванного 
рассеянием, и число филаментов со-
кращается. Аэрозольное рассеяние в 
условиях атмосферной турбулентно-
сти увеличивает расстояние до стар-

С фемтосекундной филаментацией связаны пер-
спективы в развитии новых лазерных технологий 
для мониторинга и зондировании окружающей сре-
ды [14, 15]. В филаменте с высокой пространствен-
но-временной локализацией излучения сильное не-
линейно-оптическое взаимодействие излучения со 
средой вызывает изменения формы импульса и транс-
формацию его спектра [16]. Вследствие простран-
ственно-временной самомодуляции фазы светового 
поля, вызванной взаимодействием фемтосекундно-
го излучения со средой в условиях филаментации, 
формируется широкополосный суперконтинуум и 
коническая эмиссия в антистоксовой области спек-
тра. Спектральная полоса широкополосного супер-
континуума при филаментации в воздухе импульса 
ближнего ИК-диапазона простирается от 500 нм до 
4,5 мкм. Высокая направленность и фемтосекундная 
длительность излучения суперконтинуума, его ши-
рокая полоса, охватывающая видимый, ближний и 
средний инфракрасный диапазоны волн, в которых 
лежат линии поглощения загрязняющих веществ, 
открывают принципиально новые возможности 
в спектрально-временном анализе окружающей 
среды с высоким пространственным разрешением. 
Примером дистанционного зондирования атмосфе-
ры широкополосным суперконтинуумом филамента 
являются эксперименты по регистрации спектров 
поглощения паров воды на высоте 4,5 км, которые 
выполнены на тераваттном комплексе Teramobile 
[17]. Высокая плотность энергии, которая перено-
сится филаментом на большие расстояния, являет-
ся основой для развития методов флуоресцентной 
и эмиссионной спектроскопии для дистанционного 
зондирования в атмосфере загрязняющих веществ, 
металлических и диэлектрических мишеней, аэро-
золей биологического происхождения.

Филаментация в атмосфере

Практическая реализация фемтосекундных ла-
зерных технологий в атмосферной оптике требует 
исследования и решения широкого круга проблем, 
связанных с филаментацией излучения в атмосфе-
ре как многокомпонентной случайно-неоднород-
ной среде [18, 19]. Вследствие высокой стоимости 
и сложности натурных экспериментов по филамен-
тации в реальных атмосферных условиях большая 
роль в этих исследованиях принадлежит численно-
му моделированию как средству прогнозирования 
ожидаемых эффектов. 

Турбулентные флуктуации показателя прелом-
ления в атмосфере, которые характеризуются ши-
роким пространственным спектром, вызывают 
случайное зарождение и блуждание филаментов на 
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та множественной филаментации 
фемтосекундного излучения [28].

Управление филаментацией  
на атмосферных трассах

Ключевой проблемой атмосфер-
ной оптики мощного фемтосекунд-
ного излучения является управление 
процессом филаментации для фор-
мирования высокой интенсивности 
лазерного излучения в заданной об-
ласти на трассе. В обычных условиях 
филаментация тераваттного фем-
тосекундного излучения на длине 
волны 800 нм развивается в воздухе 
на расстоянии нескольких десятков 
метров от выходной апертуры. Для 
увеличения расстояния до старта 
филамента и образования его в за-
данной области на трассе возмож-
но управление временными и/или 
пространственными параметрами 
лазерного излучения. Анализ по-
казывает [29], что при увеличении 
длительности и, соответственно, 
снижении пиковой мощности спек-
трально ограниченного импульса 
заданной мощности повышается 
эффективность переноса лазерной 
энергии при филаментации. Коли-
чество энергии высокой плотности 
в филаменте и протяженность не-
прерывной области ее локализации 
увеличивается вследствие достиже-
ния режима, близкого к каналирова-
нию излучения с низкими потерями 
энергии при мягком балансе керров-
ской и плазменной нелинейностей. 
На практике увеличение длительно-
сти и, соответственно, расстояния 
до старта филаментации при сниже-
нии пиковой мощности осуществля-
ется фазовой модуляцией импульса 
фемтосекундного лазера. Для излу-
чения ближнего ИК-диапазона воз-
дух является средой с нормальной 
дисперсией и при отрицательной 
фазовой модуляции происходит 
компрессия импульса, что увеличи-
вает протяженность филамента [30]. 
Однако ухудшение когерентности 
излучения при распространении в 
условиях атмосферной турбулент-

ности значительно уменьшает число филаментов 
на протяженной трассе [31]. Наиболее эффектив-
ным средством позиционирования филаментов в 
турбулентной атмосфере на километровых трассах 
является использование пучков диаметром несколь-
ко десятков сантиметров с фокусным расстоянием, 
незначительно превышающим дистанцию до требу-
емого старта филаментации [32].

Световые пули

Новые перспективы в повышении эффективности 
переноса и локализации лазерной энергии высокой 
плотности связаны со «световыми» пулями – режи-
мом, при котором достигается пространственно-
временная компрессия светового поля в филаменте 
(рис. 5). Формирование последовательности свето-
вых пуль в филаменте фемтосекундного импульса 
при аномальной дисперсии групповой скорости 
предсказано в [33] на основе численного моделиро-
вания и подтверждено в лабораторных эксперимен-
тах по филаментации в плавленом кварце излучения 

Рис. 4.  Пространственное распределение плотности энергии (a) и концентрации 
электронов (b) при множественной филаментации в водном аэрозоле фемтосекунд-
ного излучения на длине волны 800 нм, длительностью 280 фс, пиковой мощностью 
200 ГВт, радиус пучка 2,5 мм. Концентрация монодисперсного аэрозоля 100 см-3, 
радиус частиц 15 мкм [27]

Рис. 5.  Качественная картина формирования световой пули при филаментации в 
плавленом кварце волнового пакета на длине волны 1800 нм, пиковой интенсивно-
стью 1,5•1011 Вт/см2
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на длине волны 1800 нм [34, 35]. Длительность свето-
вой пули согласно автокорреляционным измерениям 
составляет около двух осцилляций светового поля 
при диаметре 50 мкм, пиковая интенсивность дости-
гает 5•1013 Вт/см2. Световая пуля с высокой локализа-
цией светового поля формируется в результате про-
цессов пространственного сжатия волнового пакета 
при самофокусировке и временной компрессии его 
при фазовой самомодуляции в условиях аномальной 
дисперсии групповой скорости. Образование свето-
вой пули сопровождается «выбросом» интенсивно-
го излучения в видимой полосе широкополосного 
суперконтинуума. Масштабирование лабораторных 
экспериментов в плавленом кварце на филамента-
цию излучения в воздухе является основой для поис-
ковых исследований формирования световых пуль в 
атмосфере. Из первых результатов численного моде-
лирования фемтосекундной филаментации в услови-
ях аномальной дисперсии во влажном атмосферном 
воздухе импульсов среднего ИК-диапазона следует, 
что в излучении на длине волны 3,8 мкм длительность 
световой пули составляет около 30 фс, пиковая плот-
ность энергии – более 1 Дж/см2 в радиусе 250 мкм 
(рис. 6). Спектр суперконтинуума световой пули фи-
ламента перекрывает область от 3 мкм до 5 мкм [36]. 

Последние успехи в разработке мощных лазерных 
систем среднего ИК-диапазона открывают реальные 
возможности в развитии новых фемтосекундных 
лазерных технологий в атмосферной оптике. Ис-
пользование фемтосекундного излучения среднего 
ИК-диапазона позволит увеличить энергию высокой 
плотности в филаменте, что существенно повысит 
эффективность зондирования окружающей среды 

методами флуоресцентной (FIFS) и 
эмиссионной (FIBS) спектроскопии, 
инициируемой филаментацией. Рас-
ширение спектральной полосы су-
перконтинуума в ИК-область длин 
волн представляет интерес для раз-
вития техники широкополосных 
ЛИДАРов в зондировании органи-
ческих соединений в газовой фазе.

В статью включены результаты ис-
следований, выполненных при поддержке 
РФФИ на Физическом факультете и 
МЛЦ МГУ им. М.В. Ломоносова доцен-
тами О.Г. Косаревой и С.А. Шленовым, 
кандидатами физико-математических 
наук А.Е.  Дормидоновым, И.С.  Голуб-
цовым, В.О. Милициным, Н.А. Пано-
вым, Е.П. Силаевой, Е.О. Сметаниной, 
М.П.  Тамаровым, В.Ю.  Федоровым, в 
Фемтоцентре Института спектро-
скопии РАН доктором физико-матема-
тических наук С.В. Чекалиным, канди-
датом физико-математических наук 
В.О. Компанцом, в Физическом инсти-
туте РАН сотрудниками отделения 
Квантовой радиофизики, в Институте 
физики НАН Украины сотрудниками 
отдела фотонных процессов, а также 
результаты исследований, выполненных 
в ИПЛИТ РАН по НИР «Исследование 
особенностей прохождения мощного 
фемтосекундного излучения на атмо-
сферных трассах». 

Рис. 6.  Распределение интенсивности I(t)/I0 фемтосекундного лазерного импульса на длине волны 3,8 мкм среднего ИК-диапазона в процессе 
формирования световой пули при филаментации в условиях аномальной ДГС во влажном воздухе на ряде расстояний z вдоль трассы. Дли-
тельность импульса 100 фс, радиус пучка 1 см, энергия  97мДж, пиковая интенсивность  25×1011Вт/см2, пиковая мощность 790 ГВт [36]



№ 4 (84) октябрь-декабрь 2014 г. 39

Вестник рффиТемаТический блок: фоТоника и перспекТивные лазерные и лазерно-информационные Технологии

Литература
1.   Кандидов В.П., Шленов С.А.  

Явление филаментации мощных фемтосекундных лазерных им-
пульсов и его практическое приложение // Глубокое каналирова-
ние и филаментация мощного лазерного излучения в веществе:  
Cб. статей, под ред. В.Я.Панченко. – М. – Интерконтакт. – 2009. –  
С. 185–266.

2.   Чекалин С.В., Кандидов В.П.  
От самофокусировки световых пучков - к филаментации лазерных 
импульсов // УФН. – 2013. – Т. 183, №2. – С. 133–152. 

3.   Кандидов В.П., Шленов С.А., Косарева О.Г.  
Филаментация мощного фемтосекундного лазерного излучения // 
Квантовая электроника. – 2009. – Т.39, №3. – С. 205–228.

4.   Chin S.L., Hosseini S.A., Liu W., Luo Q., Theberge F., Akozbek N., 
Becker A., Kandidov V.P., Kosareva O.G., Schroeder H.  
The propagation of powerful femtosecond laser pulses in optical 
media: physics, applications, and new challenges // Can. J. Phys. – 
2005. – V. 83. – РР. 863–905.

5.     Кандидов В.П., Федоров В.Ю., Тверской О.В., Косарева О.Г., Чин С.Л.  
Насыщение интенсивности в филаменте фемтосекундного ла-
зерного излучения // Квантовая электроника. – 2011. –  Т. 41,  
№ 4. – С. 382–386.

6.   Smetanina E.O., Kadan V.M., Blonskyi I.V., Kandidov V.P.  
Dynamic lenses in femtosecond filament // Appl. Phys. B. – 2014. –  
V. 116, №. 3. – РР. 755–762.

7.   Kasparian J., Sauerbrey R., Chin S. L.  
The critical laser intensity of self-guided light filaments in air // Appl. Phys. 
B. – 2000. – V. 71. – РР. 877–879.

8.   Fedorov V. Yu., Kandidov V.P.  
Interaction/Laser Radiation with Matter Filamentation of Laser Pulses 
with Different Wavelengths in Air // Laser Physics. – 2008. – V. 18,  
№. 12. – РР. 1530–1538.

9.   Дергачев А.А., Ионин А.А., Кандидов В.П., Селезнев Л.В., 
Синицын В.И., Сунчугашева Е.С., Шленов С.А.  
Филаментация фемтосекундных ИК и УФ импульсов при фоку-
сировке в воздухе// Квантовая электроника. – 2013. –  
Т. 43, № 1. – С. 29–36.

10.  Валуев В.В., Кандидов В.П., Черепенин В.А.  
Перспективы применения мощного фемтосекундного излучения 
для формирования Г-лучей и передачи СВЧ энергии по беспро-
водным линиям связи // Интеграл. – 2006. – №6(32). – С. 6–9.

11.  Dormidonov A.E., Valuev V.V., Dmitriev V.L., Shlenov S.A., Kandidov V.P.  
Laser Filament Induced Microwave Waveguide in Air // Proc. SPIE. – 
2007. – V. 6733. – Р.  67332S (6 pages).

12.  Валуев В.В., Дормидонов А.Е., Кандидов В.П., Шленов С.А., 
Корниенко В.Н., Черепенин В.А.   
Плазменные каналы множества филаментов как направляющая 
система для сверхвысокочастотного излучения // Радиотехника и 
электроника. – 2010. – Т. 55, № 2. – С. 222–229.

13.  Chateauneuf M., Payeur S., Dubois J., Kieffer J.C.  
Microwave guiding in air by a cylindrical filament array waveguide // 
Appl. Phys. Lett. – 2008. – V. 92, № 9. – P. 091104.

14.  Kasparian J., Rodriguez M., Mejean G., Yu J., Salmon E., Wille H., 
Bourayou R., Frey S., Andre Y.-B., Mysyrowicz A., Sauerbrey R., 
Wolf J.-P., Woste L.  
White-light filaments: sources for long-range atmospheric analysis // 
Science. – 2003. – V. 301. – РР. 61–64.

15.  Xu H.L., Chin S.L.  
Femtosecond Laser Filamentation for Atmospheric Sensing // Sensors. – 
2011. – V.11. – РР. 32–53.

16.  Kandidov V.P., Kosareva O.G., Golubtsov I.S., Liu W., Becker A., 
Akozbek N., Bowden C.M., Chin S.L. 
Self-transformation of a powerful femtosecond laser pulse into a 
white light laser pulse in bulk optical media (or supercontinuum 
generation) // Appl. Phys. B. – 2003. – V. 77. – РР. 149–165.

17.  Rairoux P., Schillinger H., Niedermeier S., Rodriguez M., Ronneberger F., 
Sauerbrey R., Stein B., Waite D., Wedekind C., Wille H., Wöste L., 
Ziener C.  
Remote sensing of the atmosphere using ultrashort laser pulses // Appl. 
Phys. B. – 2000. – V. 71. – РР. 573–580.

18.  Кандидов В.П., Косарева О.Г., Можаев Е.И., Тамаров М.П.  
Фемтосекундная нелинейная  оптика атмосферы // Оптика атмо-
сферы и океана. – 2000. – Т.13, №5. – С. 429–436.

19.  Кандидов В.П., Шленов С.А., Силаева Е.П., Дергачев А.А.  
Филаментация мощного фемтосекундного лазерного излучения в 

воздухе и ее приложения в атмосферной оптике //  Оптика атмосфе-
ры и океана. – 2010. – Т. 23, № 10. – С. 873–884.

20.  Кандидов В.П., Косарева О.Г., Тамаров М.П., Броде А., Чин С.  
Зарождение и блуждание филаментов при распространении мощ-
ного лазерного излучения в турбулентной атмосфере // Квантовая 
Электроника. – 1999. – Т. 29, № 10. – C. 73–77.

21.  Chin S.L., Talebpour A., Yang J., Petit S., Kandidov V.P.,  
Kosareva O.G., Tamarov M.P.  
Filamentation of femtosecond laser pulses in turbulent air // Appl. 
Phys. B. – 2002. – V. 74. – РР. 67–76.

22.  Шленов С.А., Кандидов В.П. 
Формирование пучка филаментов при распространении фемтосе-
кундного лазерного импульса в турбулентной атмосфере. Часть 1. 
Метод // Оптика атмосферы и океана. – 2004. – Т. 17. – С. 630–636.

23.  Косарева О.Г., Панов Н.А., Кандидов В.П.  
Сценарий многофиламентации и генерации суперконтинуума мощ-
ного фемтосекундного лазерного импульса // Оптика атмосферы и 
океана. – 2005. – Т. 18. – С. 223–231.

24.  Кандидов В.П., Косарева О.Г., Шленов С.А., Панов Н.А.,  
Федоров В.Ю., Дормидонов А.Е.  
Динамическая мелкомасштабная самофокусировка фемто-
секундного лазерного импульса // Квантовая электроника. – 
2005. – Т. 35. – С. 59–64.

25.  Шленов С.А., Кандидов В.П.  
Формирование пучка филаментов при распространении фем-
тосекундного лазерного импульса в турбулентной атмосфере. 
Часть 2. Статистические характеристики // Оптика атмосферы  
и океана. – 2004. – Т. 17. – С. 637–641.

26.  Kandidov V.P., Militsin V.O.  
Computer simulation of laser pulse filament generation in rain  // 
Appl. Phys. B. – 2006. – V. 83. – РР. 171–174.

27.  Милицин В.О., Качан Е.П., Кандидов В.П.  
Многократное рассеяние, модуляционная неустойчивость и фила-
ментация фемтосекундного лазерного импульса в дисперсной среде 
//  Квантовая электроника. – 2006. – Т. 36. – С. 821–824.

28.  Silaeva E.P., Shlenov S.A., Kandidov V.P.  
Multifilamentation of high-power femtosecond laser pulse in turbulent 
atmosphere with aerosol // Appl. Phys. B. – 2010. – V. 101. – РР. 393–401.

29.  Fedorov V.Y., Tverskoy O.V., Kandidov V.P.  
Transport of high-fluence energy by femtosecond filament in air // Appl. 
Phys. B. – 2010. – V. 99. – РР. 299–306.

30.  Голубцов И.С., Кандидов В.П., Косарева О.Г.  
Начальная фазовая модуляция мощного фемтосекундного ла-
зерного импульса как средство управления его филаментацией 
и генерацией суперконтинуума в воздухе // Квантовая электро-
ника.– 2003. – Т. 33. – С. 525–530.

31.  Шленов С.А., Федоров В.Ю., Кандидов В.П.  
Филаментация фазово-модулированного фемтосекундного лазер-
ного импульса на километровых трассах в турбулентной атмосфе-
ре // Оптика атмосферы и океана. – 2007. – Т. 20. – С.308–317.

32.  Кандидов В.П., Шленов С.А., Силаева Е.П., Дергачев А.А.  
Филаментация мощного фемтосекундного лазерного излучения 
в воздухе и ее приложения в атмосферной оптике //  Оптика ат-
мосферы и океана. – 2010. – Т. 23. – С. 873–884.

33.  Smetanina E.O., Dormidonov A.E., Kandidov V.P.   
Spatio-Temporal Evolution Scenarios of Femtosecond Laser Pulse 
Filamentation in Fused Silica // Laser Physics. – 2012. – V. 22,  
N 7. – РР. 1189–1198.

34.  Чекалин С.В., Компанец В.О., Сметанина Е.О., Кандидов В.П. 
Световые пули и спектр суперконтинуума при филаментации 
фемтосекундного импульса в условиях аномальной дисперсии в 
плавленом кварце // Квантовая электроника. – 2013. – Т. 43. – 
C. 326–331.

35.  Smetanina E.O., Kompanets V.O., Dormidonov A.E.,  
Chekalin S.V., Kandidov V.P.  
Light bullets from near-IR filament in fused silica // Laser Phys. Lett. – 
2013. – V. 10. – РР. 105401–105407.

36.  Smetanina E.O., Fedorov V.Yu., Dormidonov A.E., Kandidov V.P.  
Light bullets from Mid-IR femtosecond filament in air // 1st 
International School and Conference "Saint-Petersburg OPEN 2014" 
on Optoelectronics, Photonics, Engineering, Nanostructures and 
Nanobiotechnology, March 25–27, 2014, Russia, Saint-Petersburg, St. 
Petersburg Academic University ISBN 978-5-906433-10-7, Book of 
abstracts. – РР. 268–269.



  № 4 (84) октябрь-декабрь 2014 г.40

Вестник рффи ТемаТический блок: фоТоника и перспекТивные лазерные и лазерно-информационные Технологии

English

Nonlinear Atmospheric Optics of Femtosecond Filament  
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The current state of researches of femtosecond laser pulse filamentation in the atmosphere is presented. New laser 
technologies of femtosecond atmospheric optics and means of their practical realization in the atmosphere as multicomponent 
randomly inhomogeneous media. New perspectives in increase of efficiency of transport of high-fluence energy are considered 
by "light" bullets at an existential compression of a light field in a filament of radiation of an average Infrared range.
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В рамках проекта программы ориентированных фундаментальных исследований РФФИ показана возмож-
ность дистанционного зондирования атмосферы на основе нового физического явления – лазерной генера-
ции в филаментах, создаваемых сверхкороткими лазерными импульсами среднего инфракрасного диапазона. 
Ключевые слова: дистанционное зондирование, лазерная генерация, филаментация лазерного излучения.

ных оптических сигналов в обратном 
направлении [3], что является необ-
ходимым условием для осуществле-
ния дистанционного зондирования 
и регистрации сигнала удаленным 
детектором, расположенным рядом 
с источником оптического излуче-
ния (рис. 1). Для широкого класса 
когерентных оптических процессов, 
представляющих интерес для решения 
задач оптического дистанционного 

Введение

Наиболее успешные и широко применяемые в на-
стоящее время методики оптического дистанционно-
го зондирования основаны на использовании явле-
ния некогерентного рассеяния (рэлеевское рассеяние, 
рассеяние Ми, комбинационное рассеяние) и испус-
кания некогерентного оптического излучения [1, 2]. 
Интенсивность некогерентного оптического сигнала 
быстро падает с расстоянием, накладывая существен-
ные ограничения на чувствительность оптических 
методик дистанционного оптического зондирования. 
Радикальным способом решения этих проблем явля-
ется использование для дистанционного зондирова-
ния когерентных оптических сигналов [3]. Главная 
трудность реализации этой идеи заключается в фун-
даментальных ограничениях на генерацию когерент-
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зондирования, таких как четырехвол-
новое взаимодействие, когерентное 
антистоксово рассеяние света и др., 
это ограничение проявляется в виде 
запрета на генерацию сигнала в на-
правлении, противоположном на-
правлению распространения полей 
накачки, вследствие закона сохране-
ния импульса в оптических взаимо-
действиях [3].

Для решения проблемы генерации 
когерентного сигнала в обратном на-
правлении предложен ряд перспек-
тивных схем, основанных на сочета-
нии лазерного и радарного излучения 
[4–7], а также на использовании про-
цессов сверхизлучения в атмосфе-
ре [8]. Важной вехой в направлении 
создания удаленного источника коге-
рентного обратного сигнала стало от-
крытие явления лазерной генерации 
на атомах кислорода в атмосфере [9, 
10]. Кислородный атмосферный ла-
зер позволяет получить мощный об-
ратный оптический сигнал [10], ко-
торый может быть использован для 

решения задач дистанционного зондирования. 
Ключевой нерешенной фундаментальной про-

блемой на настоящий момент является реализация 
эффекта лазерной генерации в условиях дистанци-
онного зондирования. В условиях экспериментов по 
лазерной генерации на атомах кислорода в атмоcфере 
лазерная генерация может инициироваться лишь на 
расстоянии нескольких метров [10]. Эксперименталь-
ные и теоретические исследования, выполненные в 
рамках проекта программы ориентированных фунда-
ментальных исследований РФФИ, позволили решить 
проблему дистанционного инициирования лазерной 
генерации в атмосфере и управления этим процес-
сом на основе использования явления филаментации 
сверхкоротких лазерных импульсов среднего инфра-
красного диапазона. Для решения этой задачи соз-
дан уникальный источник мощных сверхкоротких 
лазерных импульсов среднего ИК-диапазона, позво-
ливший впервые наблюдать филаментацию лазерно-
го излучения ИК-диапазона в атмосфере. Экспери-
ментально показана возможность дистанционного, 
химически селективного зондирования атмосферы 
на основе спектроскопии вынужденного комбинаци-
онного усиления или ослабления с использованием 
явления лазерной генерации в филаменте. Результа-
ты, полученные в рамках настоящего проекта, откры-

Рис. 1.  Источник мощных сверхкоротких импульсов в среднем ИК-диапазоне. Центральная длина волны излучения 3,9 мкм, минимальная дли-
тельность импульсов 90 фс. Максимальная энергия импульсов до сжатия 50 мДж. Фотографии сделаны в лаборатории Российского квантового 
центра и МГУ имени М.В. Ломоносова
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филаменты в атмосфере [11] и слу-
жить источником мощного излуче-
ния суперконтинуума (рис. 2). Им-
пульсы с такими параметрами могут 
также инициировать лазерную гене-
рацию на длине волны 337 нм во вто-
рой положительной полосе молекул 
азота при давлении азота, равном 
нескольким атмосферам [12]. Одна-
ко возникающее при этом лазерное 
излучение имеет низкую энергию 
из-за того, что излучение с длиной 
волны 1030 нм не обеспечивает эф-
фективного разогрева электронов в 
плазме лазерного филамента [12, 13].

Получаемые в холостой волне им-
пульсы излучения с центральной 
длиной волны около 3,9 мкм имеют 
энергию до 50 мДж. В условиях наи-
лучшей компрессии формируются 
импульсы длительностью 80–180 фс 
с энергией до 30 мДж.

Для получения мощных лазерных 
импульсов с длиной волны, способ-
ной обеспечить эффективный на-
грев электронов, лазерные импульсы, 
формируемые иттербиевым лазером, 
используются в качестве накачки в 
схеме многоступенчатого оптическо-
го параметрического усиления. Гене-
рируемое в результате этого процесса 
поле с центральной длиной волны 
1460 нм пропускается через стретчер 
и используется в качестве сигнальной 
волны в схеме трехкаскадного опти-
ческого параметрического усиления 
чирпированных импульсов. В  ка-
честве накачки в этом процессе ис-
пользуются импульсы излучения Nd: 
YAG-лазера с длиной волны 1064 нм, 
длительностью импульсов около 
100  пс и общей энергией излучения, 
равной 1 Дж, разделенной между 
тремя каналами, используемыми для 
накачки трех каскадов оптического 
параметрического усиления чирпи-
рованных импульсов.

Лазерная генерация в филаменте

Пиковая мощность светового поля, 
получаемая на выходе созданного 
лазерного источника сверхкоротких 
импульсов среднего ИК-диапазона, 

вают новое направление в области дистанционного 
зондирования атмосферы.

Источник мощных сверхкоротких импульсов 
среднего ИК-диапазона

Для решения задачи исследования возможности 
возникновения дистанционно инициируемого ла-
зерного эффекта в атмосфере был создан уникаль-
ный лазерный источник сверхкоротких импульсов 
среднего ИК-диапазона (рис. 1). В качестве задающе-
го лазера в схеме генерации сверхкоротких импуль-
сов среднего ИК-диапазона используется твердо-
тельный иттербиевый лазер, позволяющий получать 
сверхкороткие импульсы с центральной длиной 
волны около 1030 нм. После стретчирования, усиле-
ния в твердотельном иттербиевом усилителе чирпи-
рованных импульсов и рекомпрессии формируются 
импульсы длительностью менее 200 фс с энергией 
более 12 мДж с центральной длиной волны 1030 нм. 
Такие импульсы позволяют формировать лазерные 

Рис. 2. Спектры излучения суперконтинуума из филамента, образующегося при рас-
пространении лазерных импульсов с длительностью 200 фс и длиной волны 1030 нм в 
атмосфере. Энергия импульса a) 4,0 мДж, б) 5,2 мДж, в) 5,5 мДж, г) 5,9 мДж, д) 6,6 мДж, 
е) 7,6 мДж
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достаточна для формирования лазер-
ных филаментов в атмосфере. Фила-
ментация мощных фемтосекундных 
импульсов среднего ИК-диапазона 
инициирует сложный каскад плазмо-
химических реакций [13], приводя-
щих при достаточно высокой энергии 
сверхкоротких лазерных импульсов 
к инверсии населенностей на пере-
ходах второй положительной полосы 
молекулярного азота. Эксперименты 
в азотно-аргоновой газовой смеси  (1 
бар N2 и 5 бар Ar) позволяют реали-
зовать лазерную генерацию на длинах 
волн 337 и 357 нм, соответствующих 
переходам между состояниями вто-
рой положительной полосы молекулы 
азота, с общей энергией до 5 мкДж.

Генерация лазерного излучения происходит в трех-
уровневой схеме, в которой триплетное состояние 
С3Пu, являющееся верхним лазерным уровнем, засе-
ляется путем столкновительного возбуждения элек-
тронов из синглетного основного состояния Х1Σg. 
Лазерное излучение затем может быть получено при 
переходах между колебательными подоболочками 
состояний С3Пu и В3Пg. При возбуждении электри-
ческим разрядом создается плазма из горячих элек-
тронов с кинетическими энергиями порядка 15 эВ, 
что соответствует максимуму сечения возбуждения 
для уровня С3Пu.

Использование для накачки лазерной генерации в 
филаменте сверхкоротких импульсов в среднем ИК-
диапазоне обеспечивает сразу несколько преиму-
ществ над схемами, основанными на использовании 
стандартных титан-сапфировых фемтосекундных 
лазеров. Во-первых, критическая мощность само-

Рис. 3.  Спектр а) флуоресценции чистого азота при давлении 1 бар и  
б) спектр лазерного излучения в двухкомпонентной смеси N2 (1 бар) и Ar (5 бар)

Рис. 4.   а) Временные профили лазерных импульсов, генерируемых в смеси азота с аргоном, на длинах волн 337 нм (синяя сплошная кривая) и 
357 нм (пурпурная пунктирная кривая). б) Профиль генерируемого лазерного излучения в УФ области. Красные точки показывают аппроксима-
цию супергауссовой кривой 6 порядка. На вставке изображение интерференции в пучке от плоскопараллельной CaF2 пластины толщиной 2 мм
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фокусировки пропорциональна квадрату длины 
волны, что позволяет формировать лазерные фи-
ламенты существенно более высокой мощности. 
Во-вторых, пондеромоторная энергия электронов в 
лазерном поле также масштабируется как λ2 с дли-

ной волны лазерного излучения. 
Использование импульсов среднего 
ИК-диапазона, таким образом, по-
зволяет обеспечивать существенно 
более эффективный нагрев элек-
тронной компоненты плазмы, что 
необходимо для создания инверсии 
населенностей. 

Для формирования филамента им-
пульс с выхода ОРСРА фокусирует-
ся линзой с фокусным расстоянием 
f=2 м в четырехметровую газовую 
ячейку с входным и выходным CaF2 
окнами, скошенными под углом 
Брюстера. Ниже порога возникно-
вения лазерной генерации наблю-
дается хорошо известный спектр 
УФ флуоресценции N2 (рис. 3а). При 
энергии импульса накачки в среднем 
ИК-диапазоне с энергией, равной 
7 мДж, наблюдается генерация коге-
рентного УФ лазерного излучения в 
направлении назад из газовой ячей-
ки при парциальных давлениях азо-
та более 0,3 бар и аргона более 3 бар. 
Лазерное излучение было получено 
одновременно для двух спектраль-
ных линий на 337 и 357 нм (рис. 3б), 
которые соответствуют второй по-
ложительной полосе электронных 
состояний молекулы N2. 

Рис. 5. Дистанционное зондирование атмосферы на основе лазерной генерации  
в филаменте

Рис. 6. Дистанционное зондирование на основе спек-
троскопии ВКР во встречных пучках с использованием 
явления лазерной генерации в филаменте
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Рис. 7.   а) Зависимость сигнала ВКР-ослабления в метане (давление 6 бар) от времени задержки между импульсами накачки и пробной волны. Точ-
ками представлены экспериментальные данные, линией аппроксимация гауссовским профилем. б) Спектр ВКР ослабления, измеренный в метане 
при давлении 6 бар; точки – эксперимент, линия – аппроксимация лоренцевским профилем

Временные профили импульсов N2 
лазера на длинах волн 337 и 357 нм 
приведены на рис. 4а. Лазерное излу-
чение на длине волны 337 нм появля-
ется примерно на наносекунду рань-
ше, чем излучение на длине волны 
357 нм, и излучается в виде более ко-
роткого субнаносекундного импуль-
са (длительность импульса на длине 
волны 357 нм составляет порядка 2 нс 
по уровню FWHM). Измеренный про-
странственный профиль интенсив-
ности в пучке (рис. 4б) имеет супер-
гауссову форму. Расходимость пучка, 
определенная путем измерения про-
филя пучка как функции расстояния 
от газовой ячейки, составляет около 
1,6 мрад. Введение плоскопараллель-
ной пластины CaF2 толщиной 2 мм в 
пучок вызывает появление ясно ви-
димых интерференционных полос 
(рис. 4б), что доказывает высокую вре-
менную когерентность генерируемого 
лазерного излучения.

Дистанционное зондирование  
на основе лазерной генерации  

в филаменте

Продемонстрированное в наших 
экспериментах явление лазерной гене-
рации в филаменте открывает новые 
уникальные возможности для дис-
танционной диагностики атмосферы 
(рис. 5). Для демонстрации этих воз-

можностей в лабораторных условиях выполнен экспе-
римент, в котором генерируемое в филаменте лазерное 
излучение используется в качестве пробного поля для 
регистрации малых примесей в газовых смесях мето-
дами спектроскопии вынужденного комбинационного 
усиления и ослабления во встречных пучках. Схема экс-
перимента представлена на рис. 6. В качестве пробной 
среды использовалась кювета с метаном при давлении 
6 атм. На рис. 7 представлена зависимость сигнала ВКР-
ослабления (ВКР – вынужденное комбинационное 
рассеяние) от времени задержки между импульсами 
накачки и пробной волны, а также его спектральная 
форма. Дальнейшее совершенствование системы по-
зволяет провести эксперименты при нормальном дав-
лении в атмосфере воздуха. Использование методов 
ВКР света позволяет преодолеть фундаментальные 
трудности, связанные с необходимостью выполнения 
условий фазового синхронизма, накладывающие фун-
даментальные ограничения на использование широ-
кого класса нелинейно-оптических явлений, включая 
когерентное антистоксово рассеяние света, в схемах 
дистанционной диагностики во встречных пучках [3, 
14]. В качестве поля накачки в реализованной нами 
схеме спектроскопии ВКР-усиления и ослабления ис-
пользовалось излучение дополнительного лазерного 
источника, распространяющегося в направлении ла-
зерного филамента (рис. 5, 6).

Заключение

Представленные в настоящей работе эксперимен-
тальные и теоретические исследования показывают 
возможность дистанционного инициирования лазер-
ной генерации в атмосфере и управления этим про-
цессом на основе использования явления филамен-
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тации сверхкоротких лазерных импульсов среднего 
инфракрасного диапазона. Для решения этой задачи 
создан уникальный источник мощных сверхкоротких 
лазерных импульсов среднего ИК-диапазона, позво-
ливший впервые наблюдать филаментацию лазерно-
го излучения ИК-диапазона в атмосфере. Экспери-
ментально показана возможность дистанционного, 
химически селективного зондирования атмосферы 

на основе спектроскопии вынужден-
ного комбинационного усиления или 
ослабления с использованием явле-
ния лазерной генерации в филаменте. 
Результаты, полученные в рамках на-
стоящего проекта, открывают новое 
направление в области дистанцион-
ного зондирования атмосферы.
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Within the framework of the Interdiscipline Fundamental Research Program, it is shown that laser generation in filaments produced by 
ultrashort mid IR laser pulses holds promise as a new possible basis for atmosphere standoff probing.
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Предложен метод сжатия световых импульсов экстремальной мощности до длительностей менее одного ко-
лебания электромагнитного поля на основе филаментации в газах низкого давления. Показано, что лазерные 
импульсы длительностью 30 фс (1 фс=10-15 с) и мощностью 0,2 ПВт (1 ПВт=1015 Вт), генерируемые современны-
ми лазерными системами, могут быть сжаты до волновых пакетов длительностью 1,3 фс, и пиковой мощностью 
около 60 ТВт. Электромагнитное поле волновых пакетов может иметь релятивистскую интенсивность, то есть, 
кинетическая энергия электронов в таком поле становится сравнимой с энергией покоя. Подобные сверхкороткие 
световые импульсы могут быть использованы для прямого управления движением электронов в атомах и кри-
сталлах, а также для создания компактных и недорогих ускорителей элементарных частиц.

Ключевые слова: ионизация, филаментация, мощные лазерные импульсы, сжатие импульсов, самокомпрессия.

точными для разгона электронов и 
ионов до релятивистских скоростей 
на длинах порядка длины волны све-
тового поля [6, 7].

В данной работе [8] предлагается и ис-
следуется сравнительно простой способ 
совмещения двух передовых оптиче-
ских технологий: получение лазерных 
импульсов релятивисткой интенсивно-
сти и длительности менее 1 фс с помо-
щью филаментации лазерных импуль-
сов в газах низкого давления. 

Филаментация, или образование 
световых нитей [9, 10] – нелинейно-
оптическое явление, основанное на 
балансе самофокусировки пучка из-за 
зависящей от интенсивности добав-
ки к показателю преломления среды и 
дефокусировки пучка при нелинейной 

Современная оптика добилась выдающихся успехов в 
исследовании быстропротекающих процессов. Коммер-
чески доступные лазерные системы позволяют генериро-
вать световые импульсы длительностью в единицы фем-
тосекунд (1 фс=10-15 с). Подобно тому, как фотовспышка 
позволяет сделать снимок быстро движущегося макро-
скопичесого объекта, лазерные импульсы фемтосекунд-
ной длительности позволяют визуализировать движение 
атомов в молекулах. Более того, воздействуя фемтосе-
кундными импульсами, возможно управлять движением 
атомов, например, для контроля химических реакций [1]. 
Аналогично, более короткие импульсы, с длительностя-
ми в десятки аттосекунд (1 ас=10-18 с), делают еще один 
шаг вглубь микромира и позволяют наблюдать и контро-
лировать движение электронов в атомах [2–5]; получение 
таких импульсов является непростой технической 
задачей. С другой стороны, оптические технологии 
также держат первое место в получении сильных 
электромагнитных полей с напряженностями, доста-
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ионизации среды излучением. Физиче-
ские процессы, лежащие в основе фила-
ментации, хорошо изучены, однако они 
описываются нелинейными уравнени-
ями, в конечном итоге приводящими к 
сложной пространственно-временной 
динамике лазерного импульса. 

Математическая модель распростра-
нения мощных лазерных импульсов 
в газе основана на обобщенном нели-
нейном уравнении Шредингера [9, 10], 
представляющем собой нелинейное 
уравнение в частных производных. 
Уравнение численно решается на трех-
мерной или четырехмерной сетке (2 или 
3 пространственных измерения и одно 
временное соответственно) методом 
расщепления по физическим факторам 
[11]; при этом линейная часть расчи-
тывается с помощью преобразований 
Фурье и Ханкеля; результат линейного 
шага служит начальным условием для 
расчета нелинейного шага с помощью 
метода Рунге-Кутта 4 порядка.

Для корректного описания динамики 
лазерного импульса выбрана сетка с 1024 
узлами и шагом 0,4 фс вдоль временной 
координаты и с 4096 узлами и шагом 20 
мкм вдоль пространственных координат, 
перпендикулярных направлению рас-
пространения импульса. Величина шага 
вдоль пространственной координаты в 
направлении распространения адаптив-
на и подбирается таким образом, что не-
линейный набег фазы на каждом шаге не 
превышает 0,01 радиан.  Решение урав-
нений распространения в четырехмер-
ной геометрии является вычислительно 
трудной задачей. Так, моделирование 
одного «выстрела» лазерной системы 
занимает примерно 75000 процессоро-
часов при решении на 1024 ядрах Intel 
Xeon Nehalem суперкомпьютера «Ломо-
носов». В связи с этим в данной работе 
полные расчеты в четырехмерной гео-
метрии использовались для проверки 
правильности описания с помощью 
трехмерной модели в предположении 
цилиндрически-симметричного пучка. 
Моделирование одного лазерного «вы-
стрела» с помощью трехмерной модели 
занимало примерно 400 процессоро-ча-
сов на 64 ядрах Intel Xeon Nehalem су-
перкомпьютера «Ломоносов».

Одним из следствий пространственно-временной ди-
намики является сжатие импульса во времени. Филамен-
тация лазерных импульсов позволяет сжимать импульсы 
вплоть до нескольких периодов электромагнитного поля, 
однако максимальная мощность излучения в филаменте 
ограничена из-за развития пространственно-временных 
неустойчивостей. Так, для газов атмосферного давления 
характерная мощность излучения в филаменте находит-
ся на уровне порядка 10 гигаватт (1 ГВт=109 Вт) [9, 10]. 
Мощность современных лазерных систем может быть 
на 5 порядков выше и достигает нескольких петаватт 
(1 ПВт=1015 Вт); методы филаментационной компрессии 
в газах атмосферного давления неприменимы к таким 
импульсам. В данной работе численно моделируется фи-
ламентация мощных (0,1–0,2 ПВт) импульсов в газах 
низкого давления. Основным результатом является на-
хождение такого режима филаментации, в котором, с 
одной стороны, модуляционная неустойчивость не раз-
вивается из-за малой нелинейной добавки к показателю 
преломления (уменьшающейся с понижением давления 
газа), а с другой стороны, возможно управление плотно-
стью свободных электронов за счет опустошения внеш-
ней оболочки атомов газа в сильном поле. Требуемые 
лазерные импульсы на входе в систему имеют длитель-
ность 30 фс, центральную длину волны 800 нм, энергию 
6 Дж, начальный диаметр пучка 2 см [8]. Начальные 
стадии эволюции лазерного импульса – самофокуси-
ровка, ионизaция среды и дефокусировка задней части 
импульса, повторная рефокусировка задней части им-

Рис. 1.  Карта интенсивности поля (1018 Вт/см2) на оси лазерного пучка в зависимости  
от координаты распространения z и задержанного времени t 
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30 фс (1 фс=10-15 с) и мощностью 0,2 
ПВт (1 ПВт=1015 Вт), генерируемые со-
временными лазерными системами, 
могут быть сжаты до волновых паке-
тов длительностью 1,3 фс и пиковой 
мощностью около 60 ТВт. Электромаг-
нитное поле волновых пакетов может 
иметь релятивистскую интенсивность, 
т.е. кинетическая энергия электронов 
в таком поле становится сравнимой 
с энергией покоя. Подобные сверхко-
роткие световые импульсы могут быть 
использованы для прямого управления 
движением электронов в атомах и кри-
сталлах, а также для создания компакт-
ных и недорогих ускорителей элемен-
тарных частиц.

пульса (рис. 1) – схожи с эволюцией импульсов меньшей 
мощности в филаментах при атмосферном давлении, од-
нако затем происходит насыщение ионизации из-за опу-
стошения внешней электронной оболочки атомов газа. 
В условиях насыщения ионизации самофокусировка и 
самоукручение приводят к образованию сверхкороткого 
пика в задней части импульса. Получаемые в найденном 
режиме филаментации световые импульсы имеют ин-
тенсивность 0,3–0,8 × 1018 Вт/см2, длительность 1,3 фс и 
пиковую мощность около 60 ТВт (рис. 2). Импульс на оси 
пучка имеет длительность менее 1 фс и содержит один 
пик электромагнитного поля (рис. 3).

Таким образом, нами предложен метод сжатия свето-
вых импульсов экстремальной мощности до длитель-
ностей менее одного колебания электромагнитного 
поля на основе филаментации в газах низкого давле-
ния. Показано, что лазерные импульсы длительностью 

Рис. 2. Мгновенная мощность импульса внутри диафрагмы радиу-
сом 0,14 мм, помещенной в точке z=0,6 м в зависимости от времени. 
Длительность импульса по полувысоте равна 1,3 фс. Штриховыми 
линиями показаны границы начального импульса по полувысоте

Рис. 3. Мгновенная напряженность (сплошная синяя линия, левая 
ордината) и огибающая (штриховая синяя линия, левая ордината) 
электрического поля на оси пучка в зависимости от времени. Зеле-
ной линией приведена временная фаза поля (правая ордината)

Литература
1.   Zewail A.  

Femtochemistry Atomic-scale dynamics of the chemical bond using 
ultrafast lasers, in Nobel Lectures. Chemistry 1996-2000, I. Grenthe, 
Ed. Singapore: World Scientific Publishing Co. – 2003. – Р. 274.

2.    Baltuska A., Udem T., Uiberacker M., Hentschel M., Goulielmakis E., 
Gohle C., Holzwarth R., Yakovlev V.S., Scrinzi A., Hänsch T.W., Krausz F.  
Attosecond control of electronic processes by intense light fields. Na-
ture. – 2003. –V. 421. – PP. 611. 

3.  Goulielmakis E., Yakovlev V. S., Cavalieri A. L., Uiberacker M., Per-
vak V., Apolonski A., Kienberger R., Kleineberg U., Krausz F.  
Attosecond Control and Measurement: Lightwave Electronics. 
 Science – 2007. – V. 317, N 5839.  – PP. 769–775.

4.   Krausz F., Ivanov M.  
Attosecond physics, Rev. Mod. Phys. – 2009. –V. 81, N 1. –  
PP. 163–234.

5.   Verhoef A.J., Mitrofanov A.V., Nguyen X.T., Krikunova M., Fritzsche S., 
Kabachnik N.M., Drescher M., Baltuska A.  
Time-and-energy-resolved measurement of Auger cascades follow-
ing Kr 3d excitation by attosecond pulses. New J. Phys. – 
2011.– V. 13 – P.113003. 

6.   Walker B.C., Toth C., Fittinghoff D.N., Guo T., Kim D.-E., Rose-Petruck C.,  
Squier J.A., Yamakawa K., Wilson K.R., Barty C.P.S. 
A 50 EW/cm; 2 Ti:sapphire laser system for studying relativistic light-matter 
interactions. Optics Express– 1999. –V. 5, N 10. –PP. 196–202. 

7.   Mourou G.А., Tajima T., Bulanov S.  
Optics in the relativistic regime. Rev. Mod. Phys. – 2006. –V. 78 –  
PP. 309–371.

8.   Zhokhov P.A., Panchenko V.Y., Zheltikov A.M.  
Filamentation-assisted self-compression of subpetawatt laser pulses to 
relativistic-intensity subcycle field waveforms. Phys. Rev. A. – 2012.  – 
V. 86, N 1. – P. 013835.

9.   Bergé L., Skupin S., Nuter R., Kasparian J., Wolf J.-P.  
Ultrashort filaments of light in weakly ionized, optically transparent me-
dia. Rep. Prog. Phys. – 2007. – V. 70, N 10 – PP. 1633–1713.

10.  Couairon A., Mysyrowicz A.  
Femtosecond filamentation in transparent media. Phys. Rep. – 2007. – 
V. 441, N 2–4. – РР. 47–189.

11.  Fisher R.A., Bischel W.K.  
Numerical studies of the interplay between self-phase modulation and 
dispersion for intense plane-wave laser pulses. J. Appl. Phys. –1975. –  
V. 46, N 11. – Р. 4921.



№ 4 (84) октябрь-декабрь 2014 г. 53

Вестник рффиТемаТический блок: фоТоника и перспекТивные лазерные и лазерно-информационные Технологии

1.   Zewail A.  
Femtochemistry Atomic-scale dynamics of the chemical bond using 
ultrafast lasers, in Nobel Lectures. Chemistry 1996-2000, I. Grenthe, 
Ed. Singapore: World Scientific Publishing Co. – 2003. – Р. 274.

2.    Baltuska A., Udem T., Uiberacker M., Hentschel M., Goulielmakis E., 
Gohle C., Holzwarth R., Yakovlev V.S., Scrinzi A., Hänsch T.W., Krausz F.  
Attosecond control of electronic processes by intense light fields. Na-
ture. – 2003. –V. 421. – PP. 611. 

3.  Goulielmakis E., Yakovlev V. S., Cavalieri A. L., Uiberacker M., Per-
vak V., Apolonski A., Kienberger R., Kleineberg U., Krausz F.  
Attosecond Control and Measurement: Lightwave Electronics. 
 Science – 2007. – V. 317, N 5839.  – PP. 769–775.

4.   Krausz F., Ivanov M.  
Attosecond physics, Rev. Mod. Phys. – 2009. –V. 81, N 1. –  
PP. 163–234.

5.   Verhoef A.J., Mitrofanov A.V., Nguyen X.T., Krikunova M., Fritzsche S., 
Kabachnik N.M., Drescher M., Baltuska A.  
Time-and-energy-resolved measurement of Auger cascades follow-
ing Kr 3d excitation by attosecond pulses. New J. Phys. – 
2011.– V. 13 – P.113003. 

6.   Walker B.C., Toth C., Fittinghoff D.N., Guo T., Kim D.-E., Rose-Petruck C.,  
Squier J.A., Yamakawa K., Wilson K.R., Barty C.P.S. 
A 50 EW/cm; 2 Ti:sapphire laser system for studying relativistic light-matter 
interactions. Optics Express– 1999. –V. 5, N 10. –PP. 196–202. 

7.   Mourou G.А., Tajima T., Bulanov S.  
Optics in the relativistic regime. Rev. Mod. Phys. – 2006. –V. 78 –  
PP. 309–371.

8.   Zhokhov P.A., Panchenko V.Y., Zheltikov A.M.  
Filamentation-assisted self-compression of subpetawatt laser pulses to 
relativistic-intensity subcycle field waveforms. Phys. Rev. A. – 2012.  – 
V. 86, N 1. – P. 013835.

9.   Bergé L., Skupin S., Nuter R., Kasparian J., Wolf J.-P.  
Ultrashort filaments of light in weakly ionized, optically transparent me-
dia. Rep. Prog. Phys. – 2007. – V. 70, N 10 – PP. 1633–1713.

10.  Couairon A., Mysyrowicz A.  
Femtosecond filamentation in transparent media. Phys. Rep. – 2007. – 
V. 441, N 2–4. – РР. 47–189.

11.  Fisher R.A., Bischel W.K.  
Numerical studies of the interplay between self-phase modulation and 
dispersion for intense plane-wave laser pulses. J. Appl. Phys. –1975. –  
V. 46, N 11. – Р. 4921.

English

Relativistic Light Fields in Laser Filaments*

*
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A method of compression of extreme power laser pulses to sub-cycle durations is suggested which is based on filamentation 
in low density gases. It is shown that 30-fs-long pulses (1 fs = 10-15 s) with the power of 0.2 PW (1 PW = 1015 W) generated 
by modern laser systems can be compressed to waveforms with 1.3-fs duration and 60 TW peak power. Electric field of the 
waveform can have relativistic intensity which means that kinetic energy of an electron in such field can become comparable 
to its rest energy. Such ultrashort light pulses can be used for direct steering of electrons in atoms and crystals as well as for 
creation of compact and inexpensive particle accelerators. 

Keywords: ionization, filamentation, high-power laser pulses, pulse compression, self-compression.
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Выполнены исследования селективного захвата и последующей транспортировки молекул кластерным пучком 
в скрещенных молекулярных SF6 и кластерных (Xe)n пучках. Показано, что эффективность захвата существенно 
зависит от предварительного колебательного возбуждения молекул. Сделан вывод о том, что основной вклад в 
наблюдаемую разницу в «эффективности» захвата возбужденных и невозбужденных молекул, по-видимому, 
дает различие в их временах жизни на кластере. Эффективность захвата колебательно-возбужденных молекул 
хорошо коррелирует с ИК-спектром поглощения возбуждаемых молекул, что открывает потенциальную возмож-
ность использования этого метода для лазерного разделения изотопов.

Ключевые слова:  кластеры, молекулярные пучки, разделение изотопов.

обычно не превышает Еа<0,3–0,5 эВ, 
что практически на порядок мень-
ше энергии, требуемой для диссо-
циации молекул. Среди возможных 
путей реализации НЭМЛРИ мож-
но указать селективное управление 
процессом кластеризации молекул, 
а также селективную диссоциацию 
кластеров ИК-лазерным излучени-
ем. Первая успешная демонстрация 
возможности реализации этих двух 
подходов была проведена в работе 
[7]. Имеются серьезные основания 
полагать, что один из низкоэнерге-
тических процессов лежит в осно-
ве технологии разделения изотопов 
урана SILEX (Separation of Isotopes by 
Laser Excitation , http://www.silex.com.
au), развиваемой в настоящее время 
в США (см.[8]).

В данной работе мы сообщаем о 
результатах исследования еще од-
ной потенциальной возможности 
реализации НЭМЛРИ, а именно се-
лективного захвата и последующей 
транспортировки молекул кластера-
ми в скрещенных молекулярных и 
кластерных пучках. В основе этого 
подхода лежит достаточно очевидное 
предположение, что эффективность 

Введение

Исследование различных физико-химических 
процессов, индуцированных лазерным излучением, 
в том числе в молекулярных и кластерных пучках, 
ведется в мире довольно давно и весьма широко 
(см., например, обзоры [1, 2]). Среди направленных 
фотофизических и фотохимических процессов, ин-
дуцированных мощным ИК-лазерным излучением, 
наибольшее развитие получило лазерное разделе-
ние изотопов (ЛРИ) на основе изотопически-селек-
тивной многофотонной диссоциация молекул ИК-
излучением (ИК МФД) [3–6]. На основе селективной 
диссоциации молекул CF2HCl (фреона-22) в России 
(г. Калининград) было открыто и работало производ-
ство по разделению изотопов углерода [5, 6]. Вместе 
с тем следует отметить, что развитые методы ЛРИ на 
основе диссоциации молекул (MLIS) или ионизация 
атомов (AVLIS) условно можно отнести к «высоко-
энергетическим» методам разделения, поскольку 
возбуждаемая частица должна поглотить энергию в 
несколько (от 3 до 5) эВ в случае MLIS и до 6–10 эВ в 
случае AVLIS. Одним из путей понижения энергоза-
трат на проведение разделения и, тем самым, разви-
тие низкоэнергетических методов лазерного разде-
ления изотопов (НЭМЛРИ) является использование 
процессов, имеющих гораздо более низкую энергию 
активации. Подходящими объектами оказались 
молекулярные кластеры. Энергия связи молекул 
в кластерах (для ван-дер-ваальсового типа связи) 
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захвата молекулы кластером может су-
щественно зависеть от полной энергии 
этой молекулы. В предварительных экс-
периментах [9] со скрещенными пучка-
ми молекул SF6 и кластеров (Ar)n было 
обнаружено, что при столкновении с 
сильно колебательно-высоковозбуж-
денными молекулами SF6 происходит 
дезинтеграция кластеров аргона. В 
настоящей работе для проверки упо-
мянутой выше идеи были подготов-
лены и проведены эксперименты в 
скрещенных пучках – молекулярном 
(из молекул SF6) и кластерном, со-
стоящим из кластеров (Xe)n. Исследо-
валась возможность исключить или 
уменьшить вероятность захвата кла-
стерами (Xe)n колебательно возбуж-
денных молекул SF6 из пересекающе-
гося молекулярного пучка. При этом 
возбуждение молекул SF6 осущест-
вляется резонансным ИК-лазерным 
излучением до их взаимодействия с 
кластерным пучком.

Эксперимент

Схема эксперимента представлена 
на рис. 1. Интенсивный импульсный 
кластерный пучок (Xe)n пересекался 
под прямым углом с импульсным мо-
лекулярным пучком SF6. В зоне пере-
сечения происходил захват молекул 
SF6 кластерами (Xe)n. При этом моле-
кулы передавали кластерам импульс, 
в результате чего кластеры отклоня-
лись на определенный угол. В каче-
стве источника кластерного пучка ис-
пользовалось импульсное сопло типа 
«токовая петля» [10] с длительностью 
импульса открывания около 120 мкс. 
В условиях данных экспериментов 
генерировались кластеры (Xe)n с чис-
лом частиц n≥102–103. Следует от-
метить, что такие большие кластеры 
(Xe)n имеют уже твердую структуру.

Для получения молекулярного пуч-
ка SF6 использовалось импульсное 
сопло “General Valve” с диаметром 
отверстия 0,8 мм. Длительность им-
пульса открывания сопла была око-
ло 300 мкс. Давление газа над соплом 
изменялось от 0,5 до 2,5 атм. Для вы-
деления кластерного и молекуляр-

ного пучков из импульсных струй, генерируемых с 
помощь указанных сопел, использовались конусные 
диафрагмы («скиммеры») с диаметрами входных от-
верстий соответственно 3 мм и 6 мм, которые рас-
полагались на расстояниях соответственно 30 мм 
и 26 мм от сопел. Детектирование молекулярного 
и кластерного пучков производилось с помощью 
неохлаждаемых пироэлектрических приемников 
(ПЭП), имеющих временное разрешение около 5–10 
мкс. Приемники можно было устанавливать на раз-
личных расстояниях от сопла.

Колебательное возбуждение свободных молекул 
SF6 в пучке до взаимодействия с кластерным пучком 
(«накачка»), а также молекул SF6, захваченных клас-
терами (Xe)n после взаимодействия пучков («зонди-
рование»), производилось импульсами CO2 лазеров. 
Энергия излучения в импульсах была до 3 Дж, дли-
тельности импульсов по полувысоте – около 100 нс. 
В обоих случаях лазерным излучением возбуждалось 
активное в ИК-области колебание ν3 молекулы (948 см-1). 
Процесс возбуждения молекул исследовался с помо-
щью пироэлектрического метода детектирования по-
глощенной энергии [11]. Сигнал, индуцированный на 
ПЭП молекулярным и кластерным пучками, усили-
вался (примерно в 100 раз) и подавался на цифровой 
осциллограф Tektronix TDS-1002. 

Угол отклонения кластеров при захва-
те молекул определяется соотношением 

1 1 2 2/
sintg

m m cos
αθ

υ υ α
=

+

                      
                                                  ,                                    (1)

где m1, m2 и υ1, υ2 – соответственно массы и скорости 
кластеров и молекул, а α – угол между кластерным 
и молекулярным пучками. В условиях эксперимента 
(α=900 m2≈146 а.е.м., υ1≈300 м/с и υ2≈430 м/с – изме-
ренные нами скорости кластеров и молекул в пуч-
ках) при захвате одиночных молекул SF6 кластеры 

Рис. 1. Схема эксперимента в скрещенных пучках
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ти активного элемента приемника), 
на ПЭП индуцируется положитель-
ный сигнал. В случае же детектиро-
вания низкоэнергетических моле-
кулярных пучков (Etot<kBTs), а также 
кластерных пучков, на ПЭП индуци-
руется отрицательный сигнал. Таким 
образом, атомы и кластеры ксенона 
индуцировали на ПЭП сигналы со-
ответственно положительной и от-
рицательной полярности.

Результаты 

На рис. 2 показаны сигналы, инду-
цированные на детекторе, установ-
ленном под углом θ≈10, кластерным 
пучком (Xe)n в отсутствии моле-
кулярного пучка (2a), кластерным 
пучком (Xe)n c захваченными моле-
кулами SF6 в случае их возбуждения 
только «зондирующим» импульсом 
CO2-лазера (рис. 2б, сигнал S1), а 
также кластерным пучком Xen c за-
хваченными молекулами SF6 в слу-
чае предварительного возбуждения 
молекул SF6 импульсом «накачки» 
первого СО2-лазера и последующего 
возбуждения кластеров «зондирую-
щим» импульсом второго CO2-лазера 
(рис. 2в, сигнал S2). Из рис. 2a видно, 
что атомы и кластеры ксенона, как 
уже говорилось, индуцируют на ПЭП 
сигналы разной полярности. «Атом-
ная составляющая» пучка Xe (по-
ложительный сигнал) практически 
полностью исчезает при включении 
молекулярного пучка SF6 (рис. 2б) из-
за того, что молекулы и малые кла-
стеры (Xe)n отклоняются на большие 
углы.

На рис. 2б видно, что на фоне от-
рицательного сигнала от кластеров 
(Xe)n на детекторе индуцируется 
положительный сигнал (S1) за счет 
возбуждения молекул SF6, захвачен-
ными кластерами, «зондирующим» 
импульсом CO2-лазера. Индуциро-
ванный на приемнике сигнал су-
щественно уменьшается в случае, 
когда молекулы SF6 предварительно 
возбуждаются также лазерным им-
пульсом «накачки» до взаимодей-
ствия с кластерным пучком (рис. 2в, 

(Xe)n с числом частиц n=100 должны отклоняться на 
угол θ≈10, а с n=1000 – на угол θ≈0,10. 

Время жизни τ молекулы SF6 на поверхности клас-
тера (Xe)n зависит от энергии десорбции SF6 и тем-
пературы кластера (Xe)n и ее можно оценить из вы-
ражения: 

0 exp( / )des B clE k Tτ τ=
  

,                                 (2)      
где τ0 – период колебания молекулы на поверхности 
кластера относительно ван-дер-ваальсовой связи, 
Edes – энергия десорбции на молекулу, Tcl – темпе-
ратура кластера (Xe)n и kB – постоянная Больцмана. 
Сделанные нами оценки на основе существующих в 
литературе данных для приведенных в соотноше-
нии (2) параметров (τ0≈10-13 с, энергия десорбции 
Edes=5,46  ккал/моль, Tcl≈80 K) показывают, что время 
τ составляет от нескольких секунд до нескольких де-
сятков секунд. Следовательно, за время пролета клас-
терного пучка до детектора (≈500 мкс) молекулы SF6 
не успевают сублимировать с поверхности кластеров. 
Возбуждение молекул SF6, захваченных кластерами, 
«зондирующим» ИК-лазерным импульсом индуциру-
ет дополнительный сигнал на приемнике, детектирую-
щем кластерный пучок (рис. 2б, сигнал S1) и располо-
женным достаточно близко к области «зондирования».

В случае же, когда молекулы SF6 предварительно 
возбуждаются ИК-лазерным импульсом «накачки» 
до взаимодействия с кластерным пучком, после за-
хвата кластерами их энергия быстро передается кла-
стерам. Температура кластеров значительно повы-
шается. Это приводит к существенному увеличению 
вероятности десорбции молекул SF6 с поверхности 
кластеров. Так, например, если захваченная класте-
ром (Xe)100 молекула SF6 имеет колебательную энер-
гию Evib≈1 эВ, то после ее релаксации температура 
кластера увеличится на величину ∆T≈46 K и соста-
вит Tcl≈126 K. Вероятность десорбции молекулы с 
поверхности кластера при этом увеличится согласно 
оценкам более чем в три раза. Время жизни молекулы 
SF6 на поверхности кластера составит менее 50 мкс. 
Десорбированные с поверхности кластеров (Xe)n 
молекулы летят в лабораторной системе координат 
в направлении кластерного пучка внутри довольно 
широкого телесного угла, определяемого скоростью 
(кинетической энергией) молекул, т.е. температурой 
кластеров. Это приводит к существенному умень-
шению сигнала с приемника, детектирующего кла-
стерный пучок, при последовательном воздействии 
на молекулы и на допированные кластеры соответ-
ственно импульсом «накачки» и «зондирующим» 
импульсом (рис. 2в, сигнал S2). 

В случае детектирования с помощью ПЭП молеку-
лярных пучков, энергия молекул в которых Etot удов-
летворяет условию Etot<kBTs (kBTs– энергия поверхнос-
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сигнал S2). Следовательно, по соот-
ношению амплитуды сигналов S1 и 
S2 можно судить об эффективности 
захвата колебательно-возбужден-
ных и невозбужденных молекул SF6 
кластерным пучком, а за счет изме-
нения частоты и плотности энергии 
возбуждающего импульса «накачки» 
CO2-лазера можно получить спект-

ральные и энергетические характеристики эффек-
тивности захвата колебательно-возбужденных мо-
лекул кластерами. 

На рис. 3 показана зависимость разности сигналов 
S1–S2 от частоты возбуждающего молекулы SF6 из-
лучения импульса «накачки» CO2-лазера. Для срав-
нения на этом же рисунке приведена зависимость 
энергии, поглощенной молекулами SF6 из поля ла-
зерного импульса, т.е. спектр многофотонного по-
глощения SF6 в пучке.

Сравнение приведенных зависимостей показывает 
довольно хорошую их корреляцию. Этот результат 
указывает на то, что процесс захвата молекул класте-
рами представляется весьма чувствительным к коле-
бательной энергии молекул – можно сделать вывод, 
что колебательно-возбужденные молекулы значи-
тельно менее эффективно захватываются кластера-
ми, чем невозбужденные молекулы. Корреляция спек-
тральной зависимости величины S1–S2 со спектром 
многофотонного поглощения SF6 указывает также 
на то, что при наличии изотопного сдвига в спектре 
облучаемых молекул такой подход может быть ис-
пользован для разделения изотопов. 

Однако анализ полученных результатов показы-
вает, что ситуация с захватом колебательно-воз-
бужденных молекул кластерами является более 
сложной. Дело в том, что время жизни на кластере 
захваченной им молекулы существенно зависит от 
ее колебательного возбуждения и, следовательно, от 
той температуры, до которой она «нагреет» кластер 
(см. ф-лу (2)). Нагрев кластера приводит к испаре-

Рис. 2.  Сигналы, индуцированные на ПЭП детек-
торе кластерным пучком (Xe)n в отсутствии 
молекулярного пучка a), кластерным пучком (Xe)n 
c захваченными молекулами SF6 в случае возбужде-
ния кластеров только «зондирующим» импульсом 
CO2-лазера (б), кривая S1), а также кластерным 
пучком (Xe)n c захваченными молекулами SF6 в 
случае предварительного возбуждения молекул SF6 
в пучке импульсом «накачки» и последующего воз-
буждении кластеров «зондирующим» импульсом 
(в), кривая S2)
Давление Xe и SF6 над соплом составляют 4,5 атм. 
и 2,25 атм. соответственно. Расстояние от 
сопла до приемника, детектирующего кластер-
ный пучок, равно 200 мм. Частота излучения 
«накачки» и «зондирования» – 946 см-1 (линия 10 
Р(18) лазера). Плотности энергии Ф1≈1 Дж/см2 и 
Ф2≈1 Дж/см2

Рис. 3.  Зависимость разности сигналов S1–S2 от частоты излучения импульса 
«накачки» CO2-лазера (квадраты, правая ось ординат) и зависимость от частоты 
энергии, поглощенной молекулами SF6  из лазерного импульса «накачки» (кружки, 
левая ось ординат). Максимальные значения сигналов нормированы к единице.  
Условия эксперимента такие же, как в случае рис. 2
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нию/десорбции молекул SF6 и/или атомов Хе. Соотно-
шение вероятностей десорбции этих частиц зависит от 
соотношения энергии их связи с окружением в класте-
ре. Оценки показывают, что при реализуемом в данном 
эксперименте уровне возбуждения SF6 в области «на-
качки» захваченные кластерами возбужденные молеку-
лы практически не успевают долететь до приемника 
ПЭП. Поэтому измеренное в эксперименте значение 
разницы сигналов S1–S2 (рис. 3), скорее всего, связано с 
тем, что при Ф1≈1 Дж/см в зоне «накачки» с полем вза-
имодействуют не все молекулы, а лишь их часть f≈0,5–
0,6, как это следует из данных [11]. Таким образом, мы 
полагаем, что, скорее всего, сечения захвата (в их «га-
зокинетическом» смысле) возбужденных и невозбуж-
денных молекул кластерами близки (или равны) по 
величине. Существенно же различается время жизни 
на кластере возбужденных и невозбужденных молекул. 
Это в основном и определяет наблюдаемую разницу в 
сигналах S1 и S2, а значит – и разную «эффективность» 
захвата молекул. 

С точки зрения потенциального использования 
эффекта захвата молекул кластерами для ЛРИ, ска-
занное выше означает, что вокруг кластерного пуч-
ка (в лабораторной системе координат) возникает 
«конус» из целевых возбуждаемых молекул (и, воз-
можно, атомов кластера), а нецелевые молекулы 
остаются на кластерах в кластерном пучке. Соот-
ветственно, с учетом этого обстоятельства, должен 
строиться процесс пространственного разделения 
этих молекул. Следует отметить, что угол раство-
ра конуса, состав частиц в нем (молекулы, части-
цы кластера) зависит от многих факторов (энергии 
связи частиц в кластере, начальной энергии моле-
кул, массы частиц и т.д.), что может быть предме-
том последующих исследований.

Выводы

Выполнены исследования возмож-
ности селективного захвата и после-
дующей транспортировки молекул 
кластерным пучком в скрещенных 
молекулярных (SF6) и кластерных 
(Xe)n пучках. 
–  Показано, что в пересекающихся 

пучках молекул (SF6) и кластеров 
(Xe)n происходит захват молекул 
кластерами и их последующая транс-
портировка кластерным пучком.

–  Установлено, что эффективность 
захвата существенно зависит от 
предварительного колебательного 
возбуждения молекул.

–  Сделан вывод, что основной вклад 
в наблюдаемую разницу в «эффек-
тивности» захвата возбужденных 
и невозбужденных молекул, по-
видимому, дает различие в их вре-
менах жизни на кластере.

–  Показано, что эффективность за-
хвата колебательно возбужденных 
молекул хорошо коррелирует со 
ИК-спектром поглощения возбуж-
даемых молекул, что открывает 
потенциальную возможность ис-
пользования этого метода для ла-
зерного разделения изотопов. 

Авторы благодарят А.Н. Петина 
и В.Н. Лохмана за участие в измере-
ниях и обсуждении результатов. 
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Laser Isotope Separation by Means of Clusters  
and Nanoparticles *

The selective capture and subsequent transport of molecules by clusters in crossed molecular SF6 and cluster (Xe)n beams is 
studied. It was shown that the efficiency of capture significantly depends on the preliminary vibrational excitation of molecules. 
It is concluded that the main contribution to the observed difference in capture efficiency of excited and unexcited molecules, 
apparently, gives a difference in their life time on the cluster surface. The capture efficiency of vibrationally excited molecules 
correlates well with the IR absorption spectrum of the molecules under excitation, what opens up the potential use of this 
method for laser isotope separation.
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В последнее время в различных областях возникла потребность в изотопах, получение которых с помощью 
лазерного фотоионизационного метода разделения в атомном паре, возможно, оказывается более выгодным 
по сравнению с другими методами. К таким задачам относится получение 150Nd для поиска безнейтринного бета-
распада, 177Lu и 99Mo для медицины и 63Ni для создания долгоживущих источников электроэнергии. Получение 
этих изотопов исследуется на лазерной установке «Талисман» в Национальном исследовательском центре «Кур-
чатовский институт» и находится в различной стадии разработки. Разработка технологии выделения 150Nd из 
природной смеси завершена и в настоящее время идет создание промышленной установки. Экспериментально 
продемонстрирована возможность выделения радионуклида 177Lu из облученного в реакторе природного люте-
ция с высокой селективностью ~ 3000.

Ключевые слова: лазерное разделение изотопов, селективная фотоионизация, 150Nd, 177Lu, 99Mo, 63Ni, безней-
тринный двойной бета-распад, радиоиммунотерапия.

Появление новых задач, а также ши-
рокое распространение импульсных 
твердотельных лазеров с диодной на-
качкой открывают новые возможности 
для развития и внедрения метода.

Суть метода заключается в том, что 
поток атомов, формируемый испари-
телем в вакуумной камере, проходит 
через рабочий объем, заполненный 
лазерным излучением, где происхо-
дит многоступенчатая селективная 
фотоионизация. Фотоионы целевого 
изотопа вытягиваются на коллектор 
продукта электрическим полем, в то 

Введение
Прошло уже более 15 лет после появления сообщения 

о первом коммерчески выгодном разделении изотопов 
лазерным фотоионизационным методом в атомном 
паре (АВЛИС-метод) [1], и все же до сих пор нельзя ска-
зать, что этот метод прочно вошел в нашу жизнь, заняв 
определенную нишу среди других методов разделения. 

Современные задачи для лазерного  
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время как атомы других изотопов, 
оставаясь нейтральными, продолжа-
ют свой путь по прямой на коллек-
тор отвала (рис. 1). Селективность 
фотоионизации основана на наличии 
изотопических сдвигов – неболь-
ших спектральных смещений линий 
поглощения различных изотопов. 
Использование узкополосных пере-
страиваемых лазеров на красителях 
позволяет настроиться на поглощение 
света целевым изотопом, не затрагивая 
атомы других изотопов. В результате 
поглощения одного или нескольких 
квантов происходит фотоионизация 
атомов целевого изотопа и происхо-
дит закрепление достигнутой селек-
тивности.

Лазерный метод обладает рядом 
достоинств, которые могут быть ис-
пользованы при получении различ-
ных изотопов, производство которых 
другими методами затруднительно.

Так, для производства 100 кг изото-
па 150Nd для исследований по поиску 
двойного безнейтринного бета-рас-
пада и массы нейтрино используется 
высокая селективность одной стадии, 
а также возможность значительно на-
ращивать производительность за счет 
увеличения рабочего объема вдоль 
лазерного луча. Разрабатываемая про-
мышленная установка способна про-
извести 100 кг 150Nd с концентрацией 
60–70 % из природной смеси (концен-
трация 5,6 %) в течение 3 лет, при этом 
очевидно значительное снижение за-
трат по сравнению с электромагнит-
ным методом разделения [2].

Эта же промышленная установка 
может быть использована для про-
изводства радионуклида 63Ni. Для 
создания долгоживущих источников 
питания с высокой удельной мощ-
ностью необходимо произвести обо-
гащение 63Ni с 20–30 %, получаемых 
при облучении в ядерном реакторе, 
до 90–99 %. Существует технология 
разделения изотопов никеля центро-
бежным методом, однако разделение 
радиоактивного материала приводит 
к необратимому загрязнению доро-
гостоящих разделительных каска-
дов. При использовании лазерного 

метода, лазерная система – наиболее затратная часть 
установки – остается вне зоны загрязнения и может 
быть использована в дальнейшем производстве дру-
гих изотопов без ограничений. Загрязненный радио-
активным материалом сепаратор в лазерном методе 
может быть легко утилизирован. Кроме того, в лазер-
ной технологии отсутствуют летучие радиоактивные 
вещества, что практически исключает утечки и зна-
чительно повышает безопасность и экологичность 
метода.

При получении радионуклида 177Lu медицинского 
назначения с помощью лазерного метода необходи-
мо в одну стадию достичь концентрации более 0,25 
при начальной концентрации 10-4, что соответствует 
селективности в несколько тысяч. Реализации такой 
технологии может способствовать то обстоятельство, 
что при получении 177Lu не требуется высокая произ-
водительность. Стандартная разовая доза 177Lu для 
пациента составляет 7 ГБк, что соответствует массе 
1,7 мкг. Малая массовая производительность ~100 
мкг/час позволит значительно уменьшить плотность 
частиц в рабочем объеме, что в свою очередь позво-
лит практически исключить влияние деселектиру-
ющих процессов на концентрацию радионуклида в 
продукте.

Аналогично 177Lu выглядит задача получения радио-
нуклида 99Mo. В настоящее время более 70 % диагно-
стических исследований проводятся с помощью это-
го радионуклида. Дефицит препарата 99Mo на рынке 
медицинских радионуклидов составляет в настоящее 
время около 200 тыс. кг в год и имеет постоянную тен-
денцию к увеличению. Наиболее просто 99Mo получать 
в ядерном реакторе. Известен метод производства 

Рис. 1. Схема АВЛИС метода
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использовании в качестве источника 
для SuperNEMO изотопа 150Nd. В про-
екте SNO++ рассматривается возмож-
ность использования детектора SNO 
для поиска двойного бета-распада 
150Nd. В сцинтиллятор предполагает-
ся ввести неодим (на первом этапе 1 т 
естественного, затем 500 кг обогащен-
ного) в виде наночастиц либо в виде 
химического раствора. По оценкам 
авторов, может быть достигнута чув-
ствительность эксперимента ~80 мэВ 
при использовании естественного 
неодима и ~30 мэВ в случае 50 % изо-
топа 150Nd. В рамках продолжения ра-
бот коллаборации Borexino также изу-
чается возможность поиска двойного 
бета-распада 150Nd на установках этой 
коллаборации.

Настоящий проект нацелен на под-
готовку эксперимента, базирующе-
гося на российских технологиях, в 
котором будет проводиться поиск без-
нейтринного двойного бета-распада 
стабильного изотопа 150Nd. Основная 
идея проекта заключается в том, что 
в качестве 2-бета-источника будут ис-
пользованы 100 кг 150Nd, полученного 
с помощью уникальной установки, 
основанной на АВЛИС-технологии. 
Изотоп 150Nd представляет большой 
интерес для исследования фунда-
ментальных свойств слабого взаимо-
действия, так как позволяет достичь 
наивысшей по сравнению с другими 
изотопами чувствительности по эф-
фективной массе нейтрино при од-
ном и том же значении времени жиз-
ни. Разработанная в Курчатовском 
Институте методика лазерной сепа-
рации 150Nd создает основу для строи-
тельства высокопроизводительной 
установки, позволяющей получать 
количество изотопа, необходимое 
для проведения экспериментальных 
исследований. 

В работе предусматривается разра-
ботка компактного детектора для по-
иска двойного безнейтринного бета- 
распада 150Nd с чувствительностью до 
Т1/2 ~1025 лет.

При разработке промышленной 
установки решаются как технические 
задачи организации протяженного 

99Mo в результате радиационного захвата нейтрона 
99Mo(nγ,)99Mo. Мишень, содержащую естественный 
или обогащенный по изотопу 98Mo молибден, облу-
чают в потоке нейтронов реактора [3]. В этом случае 
концентрация 99Mo оказывается около 10-5 и требуется 
селективность в несколько тысяч для получения про-
дукта с требуемой концентрацией. Аналогично люте-
цию, высокая селективность сочетается с микрограм-
мовой производительностью, что открывает реальную 
возможность для создания новой технологии.

Таким образом, в различных ситуациях могут быть 
использованы такие свойства лазерного АВЛИС-
метода, как высокая одностадийная селективность, 
возможность значительно наращивать производи-
тельность за счет увеличения рабочего объема вдоль 
лазерного луча, отсутствие летучих соединений, а 
также то, что процесс разделения происходит в от-
дельном герметичном рабочем объеме и не затраги-
вает непосредственно лазерную систему, которая яв-
ляется наиболее дорогой частью установки.

В Национальном исследовательском центре «Курча-
товский институт» создана установка, позволяющая 
исследовать все стадии АВЛИС-процесса. На этой 
установке проводятся исследования, направленные 
на решение перечисленных выше задач. Эти исследо-
вания уникальны и не имеют аналогов в мире.

Разработка промышленной установки для получе-
ния 100 кг 150Nd для поиска двойного бета-распада 
и массы нейтрино (по результатам гранта РФФИ 

12-08-12021 офи_м)

Работы по поиску безнейтринного двойного бета-
распада интенсивно ведутся во многих лабораториях 
мира. В случае обратной иерархии масс нейтрино эф-
фективная масса нейтрино ограничена снизу. Теорети-
ческие оценки, полученные из данных по нейтринным 
осцилляциям, приводят к следующему масштабу для 
эффективной майорановской массы нейтрино ~50 мэВ. 
Соответственно, современные крупномасштабные 
эксперименты должны использовать в качестве источ-
ника десятки и сотни килограммов высокообогащен-
ных стабильных изотопов. Проект EXO в своей первой 
фазе содержит 200 кг жидкого ксенона, обогащенного 
до 80% по 136Xe. За два года измерений предполагает-
ся достичь чувствительности по майорановской массе 
нейтрино 130–190 мэВ. Проект GERDA предполага-
ет довести массу 76Ge до 37,5 кг и получить чувстви-
тельность по массе нейтрино 90–290 мэВ. Проводят-
ся работы по созданию детектора нового поколения, 
основанного на принципах конструкции NEMO-3  – 
установки SuperNEMO. SuperNEMO будет содержать 
до 100 кг 82Se, и чувствительность по массе нейтрино 
будет составлять 40–110 мэВ. Обсуждается вопрос об 
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испарителя, так и научные задачи, 
связанные с распространением лазер-
ного излучения в протяженной по-
глощающей среде. Увеличение произ-
водительности за счет наращивания 
рабочего объема вдоль лазерного луча 
на практике означает установку в це-
почку вдоль лазерного луча большого 
числа ячеек разделения. В результате 
оптическая толщина возрастает в не-
сколько десятков раз, что может при-
вести к пространственно-временным 
искажениям импульсов, что в конеч-
ном итоге может отрицательно повли-
ять на селективность и эффективность 
фотоионизации. На установке «Талис-
ман» (НИЦ «Курчатовский инсти-
тут») проведено экспериментальное 
исследование временных искажений 
лазерных импульсов в условиях про-
мышленной установки по лазерному 
разделению изотопов применительно 
к задаче получения 100 кг обогащен-
ного 150Nd в течение трех лет.

В эксперименте использовалось из-
лучение лазера на красителе (ЛК): за-
дающий генератор (ЗГ) + усилитель с 
накачкой излучением лазера на парах 
меди (ЛПМ). Задающий генератор ЛК 
был построен по схеме с решеткой в 
режиме скользящего падения [4], что 
позволило иметь перестраиваемое 
по длине волны одномодовое излу-
чение с хорошим пространственным 
качеством луча, узкой спектральной 
шириной линии генерации и низкой 
фоновой составляющей (табл. 1). 
Контроль и активная стабилизация 
длины волны излучения генератора 
ЛК проводились с помощью измери-
теля длин волн Lambdameter LM-007 
[5]. Увеличение мощности излучения 
от ЗГ проводилось в усилителе ЛК 
[6]. ЛК работал на растворе лазер-
ного красителя Pyrromethene-597 в 
н-гептане с накачкой зеленой компо-
нентой ЛПМ (510 нм).

На выходе из усилителя ЛК луч теле-
скопировался до размера Ø=15÷16 мм 
и коллимировался. Далее излучение 
направлялось в вакуумную камеру 
сепаратора исследовательской уста-
новки по лазерному разделению 
изотопов «Талисман», в котором 

установлена разработанная ячейка по разделению 
изотопов неодима [2]. 

Таблица 1. Основные рабочие характеристики ЛК

Испарение металлического неодима проводится 
термическим способом из тугоплавкого тигля при 
температуре 1400–1600°С. Длина рабочего объема 
разделительной ячейки (протяженность вдоль лазер-
ного луча) составляет 30 см. Максимальная скорость 
испарения достигала 20 г/час. Контроль скорости ис-
парения осуществляется с помощью кварцевого дат-
чика толщины напыления. 

Для увеличения длины взаимодействия лазерного 
излучения с атомным паром была использована че-
тырехзеркальная оптическая система, которая за счет 
многократных отражений позволяла создать до 15 
проходов луча (Ø≤20 мм) над испарителем, увеличивая 
длину взаимодействия излучения с паром до 4,5 м.

Временные резонансные эффекты в оптически тол-
стом слое исследовались на первой ступени (λ1=5966 А) 
схемы фотоионизации изотопа 142Nd [2]. Средняя мощ-
ность в луче достигала 2,2 Вт. Поперечный размер луча 
составлял Ø=15 мм. Для регистрации световых импуль-
сов использовались фотоэлементы коаксиальной кон-
струкции (ФЭК-19) с временным разрешением ~0,3 нс. 

Средняя мощность  до 0,15 Вт
Спектральная ширина (FWHM) 150 МГц
Длительность импульса (FWHM) 15 нс
Частота повторения 10 кГц
Неселективная фоновая составляю-
щая (ASE)

<0,002

Рис. 2.  Результаты измерения временного профиля лазерного импульса первой ступени в 
отсутствии поглощения (сплошная толстая линия), при наличии поглощения (толстый 
пунктир) и расчет искажения по методике [7] (сплошная тонкая линия). Плотность атомов 
9∙1011 1/см3, сечение возбуждения 5·1015 см2, длина поглощающего слоя 450 см, средняя плот-
ность мощности лазерного излучения 2 Вт, частота повторения импульсов 10 кГц, диаметр 
лазерного луча 1,5 см
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На рис. 2 представлены экспериментальные про-
фили импульсов лазера на красителе, прошедшие че-
рез атомный слой и оптическую систему. Сплошной 
толстой линией представлен импульс при отстройке 
частоты лазера от атомного резонанса на величину 
2 ГГц, т.е. в отсутствие поглощения атомным слоем. 
Пунктирной линией представлен измеренный про-
филь при настройке частоты лазерного излучения 
на центр линии поглощения изотопа 142Nd. Подобная 
методика позволяет исключить влияние отражения, 
рассеяния и поглощения на оптических элементах. 
Кривые получены при средней плотности мощности 
лазерного излучения 2 Вт/см2, что соответствует глубо-
кому насыщению перехода. Плотность поглощающих 
атомов 9·1011 1/см3. Как видно из кривых, поглощение 
наблюдается практически в фронтальной области. 
Тонкая линия соответствует расчету с использованием 
скоростных уравнений по методике [7].

Передняя часть импульса более подробно представ-
лена на рис. 3.

Таким образом, при прохождении лазерного им-
пульса со средней плотностью мощности 1 Вт/см2 

через поглощающую среду, соответствующую про-
мышленной установке, наблюдается сокращение 
длительности импульса на 2 нс на половине высоты 
за счет затягивания переднего фронта. Уменьшение 
эффективности фотоионизации, вызываемое вы-
еданием переднего фронта импульса первой ступени, 
не превышает нескольких процентов и может быть 
скомпенсировано за счет соответствующих задержек 
импульсов второй и третьей ступеней.

Получение радионуклида 177Lu ла-
зерным АВЛИС-методом  

(по результатам гранта РФФИ  
12-08-00561-а)

В настоящее время все более широкое 
применение получают медицинские 
радиофармпрепараты, приготовлен-
ные с использованием радионуклида 
177Lu свободного от носителя. Этот ра-
дионуклид получают так называемым 
непрямым методом, облучая нейтрон-
ным потоком иттербиевую мишень, 
имеющую чрезвычайно высокое обо-
гащение по изотопу 176Yb (выше 99,6%). 
Облучение на реакторе сопровожда-
ется химическим выделением люте-
ция из иттербиевой мишени, которое 
вследствие высокой активности про-
водится в условиях горячих камер. Ит-
тербий с высоким обогащением полу-
чают электромагнитным методом, и он 
имеет высокую стоимость производ-
ства. Из-за малого сечения взаимодей-
ствия нейтронов с 176Yb коэффициент 
использования этого вещества весь-
ма низок. По данным доклада (177Lu 
/90Y/67Cu: Complex chemistry of these 
therapeutic radionuclides. Differences 
in the application (production, 
availability, radiation properties), Leena 
Nikula, Ananya Ruangma &Tung Si 
Ho), 100 ГБк радионуклида 177Lu мо-
гут быть получены из 150 мг иттер-
бия, обогащенного по 176Yb до кон-
центрации 99,6 %, что соответствует 
коэффициенту использования веще-
ства 2∙10-4.

Значительно улучшить ситуацию 
может лазерный АВЛИС-метод, по-
зволяющий напрямую выделить 
радионуклид 177Lu с нужной концен-
трацией и химической чистотой из 
природного иттербия или лютеция, 
облученного в реакторе. В этом случае 
практически все атомы радионукли-
да, прошедшие процедуру разделения 
изотопов, могут быть доставлены па-
циенту. Таким образом, исключается 
этап предварительного обогащения 
иттербия. Применение АВЛИС-мето-
да для лазерного выделения радиону-
клида позволяет в этом случае более 
чем в тысячу раз увеличить эффектив-
ность производства радионуклида.

Рис. 3. Искажение фронтальной части импульса рис. 2. Тонкие линии показывают 
расчет динамики искажения фронта лазерного импульса по мере прохождения по-
глощающего слоя
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Рис. 4.  Масс-спектр фотоионов, образованных при селективной фотоионизации 
радионуклида 177Lu. Исходная концентрация 177Lu–10-3 %

Однако селективность АВЛИС-ме-
тода в значительной степени зависит 
от спектроскопических характерис-
тик изотопов, таких как постоянные 
сверхтонкой структуры и изотопи-
ческий сдвиг. Целью данной работы 
было выяснить возможность исполь-
зования трехступенчатой схемы фо-
тоионизации лютеция, разработан-
ной коллективом авторов в работе [8] 
для выделения изотопа 177Lu из смеси, 
состоящей дополнительно из изото-
пов 175Lu и 176Lu. 

Образец металлического лютеция 
с природным изотопным составом 
(175Lu – 97,4% и 176Lu – 2,6%) облучался 
в канале исследовательского реактора 
ИР-8, НИЦ «Курчатовский институт» 
в потоке нейтронов 1,5∙1013 1/см2с в 
течение суток. Концентрация полу-
ченного 177Lu, определяемая расчетно 
и по интенсивности гамма-излучения 
составила 10-3%. После облучения об-
разец был размещен в испарителе 
экспериментального лазерного ком-
плекса «Талисман», НИЦ «Курчатов-
ский институт». Исследования сверх-
тонкой структуры первого перехода 
радионуклида 177Lu проводилось на 
установке, которая предназначена для 
спектроскопических экспериментов с 
узкими коллимированными атомны-
ми пучками, а также для определения 
изотопного состава фотоионов, обра-
зующихся при селективной лазерной 
фотоионизации. Установка состоит 
из вакуумной камеры с системой от-
качки и испарителем, квадрупольного 
масс-спектрометра МС-7302 и систе-
мы регистрации люминесценции. Для 
возбуждения атомов используется из-
лучение одномодовых лазеров на кра-
сителях, накачиваемых лазерами на 
парах меди. Ширина линии генерации 
лазера Δν=150 МГц. Лазеры на краси-
телях имеют возможность сканиро-
вания по длине волны при помощи 
изменения управляющего напряже-
ния на дисперсионных элементах ла-
зерных резонаторов. Для контроля 
длины волны излучения применял-
ся прецизионный измеритель длин 
волн. Точность измерения длин волн 
±0,0006 Å. Лазерные лучи с длинами 

волн, соответствующими длинам волн первой, вто-
рой и третьей ступеней сводятся в один луч и на-
правляются в вакуумную камеру. В вакуумной камере 
лазерный эгрет пересекает атомный пучок непосред-
ственно в ионизационной камере источника ионов 
квадрупольного масс-спектрометра. Направления 
атомного пучка, лазерного излучения и ионо-опти-
ческой оси масс-спектрометра взаимно перпендику-
лярны. Регистрация фотоионов в масс-спектрометре 
производилась с помощью вторично-электронного 
умножителя (ВЭУ).

Для исследования сверхтонкой структуры (СТС) 
177Lu длина волны лазера первой ступени сканирова-
лась в определенном диапазоне, в то время как дли-
ны волн второй и третьей стабилизировались. Для 
того чтобы избежать влияния двухфотонных пере-
ходов на точность измерения длин волн компонент 
СТС, импульсы лазерного излучения второй и тре-
тьей ступени задерживались времени на 25 нс, что 
превышает длительность импульса первой ступени. 
В ходе исследования обнаружены и измерены длины 
волн всех 12 компонент СТС. Таким образом, впервые 
в мире была исследована СТС радионуклида 177Lu на 
переходе 5d6s2 2D3/2 (0 см-1) – 5d6s6p 4F5/2 (18505 см-1) с 
длиной волны 540 нм. Полученные результаты позво-
ляют определить постоянные СТС и изотопический 
сдвиг радионуклида 177Lu на исследованном переходе.

Для осуществления селективной фотоионизации, 
лазер первой ступени настраивался и стабилизиро-
вался на одной из компонент радионуклида 177Lu, а 
длины волн лазеров второй и третьей подстраивались 
на максимум сигнала 177-й массы. Затем включалась 
развертка масс-спектрометра по массам и регистри-
ровался масс-спектр. Масс-спектр при настройке на 
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достоинства метода, как высокая се-
лективность, отсутствие летучих со-
единений, возможность существенно-
го увеличения производительности 
и то, что лазерная система, являясь 
наиболее дорогостоящей частью, изо-
лирована от контакта с разделяемым 
веществом. Для решения этих задач 
необходимы как фундаментальные, 
так и прикладные исследования. Для 
выделения 63Ni и 99Mo требуются экс-
периментальные исследования изо-
топических сдвигов и сверхтонкой 
структуры целевых радионуклидов, 
а также разработка схем фотоиони-
зации, позволяющих достичь требуе-
мой селективности.

компоненту СТС 5–6 представлен на рис. 4. При рабо-
те с различными компонентами получена концентра-
ция 177Lu от 3 до 7%, что соответствует селективности 
(3÷7)•103. Таким образом, впервые в мире проведена 
селективная фотоионизация радионуклида 177Lu.

Полученный результат открывает возможность 
создания нового безотходного и экологичного мето-
да получения 177Lu, свободного от носителя для меди-
цинского применения.

Выводы

В настоящее время в области разделения изотопов 
возникает все большее количество задач, решение 
которых с использованием лазерного АВЛИС-ме-
тода представляется более выгодным, чем другими 
методами. При этом на первый план выходят такие 
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During the last decade the increasing demand for special isotopes appeared. 150Nd for neutrinoless double beta decay 
search, 177Lu and 99Mo for medical application and 63Ni for long lifetime power suppliers may be possibly produced by laser 
photoionization method with the efficiency comparable or exceeding the conventional isotope separation methods. Production 
of the isotopes is currently under investigation on the laser setup “Talisman” in National Research Center “Kurchatov Institute”. 
Development of 150Nd enrichment technology is on the final stage, the production plant is under construction. The possibility 
of 177Lu laser photoionization extraction with selectivity factor 3000 from natural lutetium irradiated in nuclear reactor is proved 
experimentally

Keywords:  laser isotope separation, selective photoionization, 150Nd, 177Lu, 99Mo, 63Ni, neutrinoless double beta decay, 
radioimmunotherapy.
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