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Методом однопучкового Z-сканирования исследована нелинейная рефракция в ряде кристаллов (KGW,

KGW : Eu3+, Ba(NO3)2, BaWO4, PbMoO4, CdWO4), перспективных для возбуждения многочастотного

вынужденного комбинационного рассеяния света. Для возбуждения нелинейно-оптических процессов ис-

пользовались пикосекундные лазерные импульсы лазера YAG : Nd3+, генерирующего излучение на длине

волны 1064 nm. Выполнено сопоставление величин n2 в зависимости от типа кристалла, от ориентации

оптической оси и от концентрации примесей.
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Введение

К настоящему времени разработана технология вы-

ращивания совершенных монокристаллов, перспектив-

ных для нелинейно-оптических приложений. Особый

класс нелинейно-оптических кристаллов формируется

на основе диэлектрических структур, перспективных

для возбуждения процессов вынужденного комбинаци-

онного рассеяния (ВКР) [1–7]. Среди такого типа кри-

сталлов большой практический интерес представляют

следующие: KGW, KGW, легированный ионами европия

(KGW : Eu3+), нитрат бария (Ba(NO3)2), вольфрамат

бария (BaWO4), вольфрамат кадмия (CdWO4) и мо-

либдат свинца (PbMoO4). Генерационные параметры

нелинейно-оптических и лазерных устройств, создава-

емых на основе этих кристаллов, тесно связаны с их

нелинейно-оптическими свойствами. К таким свойствам,

в частности, относятся двухфотонно-возбуждаемая фото-

люминесценция [7,8], двухфотонное поглощение [9,10],
нелинейная рефракция [11–14], генерация высших опти-

ческих гармоник [15–17] и др. Нелинейная рефракция

и нелинейное поглощение света приводят к искажению

поперечного распределения поля в лазерном пучке, к

изменению расходимости пучка на выходе из образца,

к проявлению эффектов самофокусировки и др. Нели-

нейное поглощение интенсивного лазерного излучения

в конденсированной диэлектрической среде обусловлено

главным образом процессами двухфотонного поглоще-

ния, в наибольшей степени проявляющимися при попа-

дании удвоенной частоты лазерного излучения в область

частот электронных переходов среды, расположенных

в фиолетовой или ультрафиолетовой областях спектра.

Информация о величине нелинейного показателя пре-

ломления и нелинейного показателя поглощения име-

ет большое значение при проектировании нелинейно-

оптических и лазерных устройств с использованием

обсуждаемых конденсированных диэлектрических сред.

В настоящей работе приводятся результаты экспе-

риментальных исследований процессов нелинейной ре-

фракции и двухфотонного поглощения в упомянутых

выше кристаллах при возбуждении этих процессов

интенсивным лазерным излучением ближнего инфра-

красного (ИК) диапазона. Для измерений нелинейного

показателя преломления кристаллов в наших иссле-

дованиях применялся известный однопучковый метод

Z-сканирования [11–14].

Методика эксперимента

В экспериментах по исследованию нелинейной ре-

фракции и двухфотонного поглощения использовал-

ся пикосекундный лазер на алюмоиттриевом гранате

(YAG : Nd3+) на основе прибора LS-2151, LOTIS TII

(Беларусь). Лазер генерировал импульсы длительно-

стью 80 ps на длине волны 1064 nm и 60 ps на длине

волны второй оптической гармоники (532 nm). Частота
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Рис. 1. Оптическая схема однопучкового Z-сканирования:
P1, P2 — плоскопараллельные кварцевые пластинки;

F1, F2, F3 — фильтры; L1, L2 — линзы; С — исследуемый

кристалл; D — диафрагма; D1,D2, D3 — фотодетекторы.

повторения импульсов составляла 20Hz. Оптическая

схема однопучкового Z-сканирования представлена на

рис. 1.

Лазерный пучок излучения, имеющего горизонталь-

ную поляризацию, фокусировался в плоскопараллельные

пластинки диэлектрических кристаллов с помощью сфе-

рической линзы с фокусным расстоянием 35 сm. В об-

ласти фокальной перетяжки интенсивность возбуждаю-

щего лазерного излучения составляла 1010−1011 W/сm2.

При перемещении линзы L1 в Z-направлении (рис. 1)
в исследуемых образцах в области фокальной пере-

тяжки пучка образец испытывал воздействие лазерного

излучения изменяющейся интенсивности. После образ-

ца использовались два канала регистрации: канал с

диафрагмой D и канал без диафрагмирования пучка

(рис. 1). При этом проводились исследования процессов

нелинейной рефракции при использовании диафрагмы D,

а также двухфотонного поглощения (при отсутствии

такой диафрагмы). Нелинейная рефракция приводит к

изменению интенсивности излучения, прошедшего через

диафрагму D. В канале без диафрагмирования изменение

сигнала может быть обусловлено главным образом нели-

нейным поглощением. В канале измерения нелинейной

рефракции устанавливалась диафрагма диаметром 2mm

на расстоянии 138 сm относительно центра фокальной

перетяжки пучка. Кристаллы перемещались вдоль фо-

кальной перетяжки в автоматизированном режиме с

помощью шагового двигателя, управляемого от компью-

тера. Шаг перемещения составлял 0.5mm. Усреднение

сигналов производилось по 100 лазерным вспышкам в

каждой точке. Для сбора излучения от всего пучка в

канале без диафрагмы устанавливалась дополнительная

фокусирующая линза. Сигналы от детекторов D3 и D2

нормировались на сигнал
”
накачки“ — детектор D1. По-

лученные экспериментальные зависимости сигналов от

положения Z кристалла относительно центра перетяжки

(Z = 0) моделировались с использованием теоретиче-

ской модели, изложенной в [12,13].

Толщина плоскопараллельных монокристаллических

пластин составляла 1−4mm. Кристаллы имели

определенные срезы. Исследовались три кристалла

KGW : Eu3+ с концентрациями ионов Eu3+ 2, 10 и

25 at.%. В качестве эталонного образца применялась

тонкая пластинка плавленого кварца.

Результаты и их обсуждение

Нелинейный показатель преломления определяется из

соотношения для нелинейного изменения фазы поля

излучения 18nr [12,13]:

18nr = (2π/λ)lef n2Iω, (1)

где λ — длина волны лазерного излучения, lef =
= [1− exp(−α0l)]/α0 — эффективная длина кристалла,

l — физическая длина кристалла, α0 — линейный ко-

эффициент поглощения кристалла, Iω — интенсивность

лазерного излучения в фокальной перетяжке пучка,

n2 — нелинейный показатель преломления.

Нелинейный коэффициент поглощения (β) опреде-

ляется с использованием следующего соотношения

для нелинейного изменения фазы 18na в этом слу-

чае [12–14]:
218na = ln(1 + lefβIω). (2)

Для определения нелинейных показателей прелом-

ления и нелинейного коэффициента поглощения реги-

стрируемые экспериментальные кривые Z-сканирования
моделировались теоретическими зависимостями (1), (2)
с учeтом предположений, изложенных в [12–14]. Основ-
ные предположения состояли в следующем: возбуждаю-

щий лазерный пучок имеет гауссово пространственное

распределение интенсивности излучения, эффективная

длина исследуемых кристаллов существенно меньше

длины фокальной перетяжки пучка, временная форма ла-

зерного импульса является гауссовой. Данные предполо-

жения выполняются в условиях выполненного экспери-

мента. При этом мощность пикосекундного импульса P
вычисляется по формуле

P = 0.94

(

W
1tp

)

, (3)

где W — энергия импульса, 1tp — его временная дли-

тельность. Интенсивность лазерного излучения в пучке I
в фокальной перетяжке определяется с использованием

следующего соотношения:

I =
P

π

(

ω2
0

2

) , (4)

где ω0 — радиус перетяжки гауссова пучка в точке

z = 0.

Отметим также, что измеряемые экспериментальные

зависимости для нелинейной рефракции соответствуют

средним значениям нелинейного показателя преломле-

ния. Его пиковое значение в
√

2 раз больше. В настоя-

щей работе приводятся пиковые значения нелинейного

показателя преломления.
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Согласно нашим измерениям, нелинейный показа-

тель преломления плавленого кварца на длине вол-

ны 1064 nm составляет n2 = 2 · 10−16 сm2/W. Эта вели-

чина находится в хорошем согласии с данными других

исследователей и предыдущими измерениями [12–14].
Исследования показали, что во всех исследованных кри-

сталлах величина коэффициента нелинейного поглоще-

ния при возбуждении лазером с длиной волны 1064 nm

очень мала и находится в пределах ошибки измерений.

Такой результат обусловлен тем, что край полосы фунда-

ментального электронного поглощения в исследованных

материалах находился в коротковолновой области спек-

тра. При этом двухфотонные переходы (λ = 532 nm) по-

падают в область прозрачности анализируемых диэлек-

трических сред. В связи с этим процессы двухфотонно-

возбуждаемой люминесценции были сильно подавлены,

и потери энергии лазерного пучка за счeт перехода в

тепло в обсуждаемых диэлектрических средах практиче-

ски отсутствовали.

На рис. 2 представлена полученная эксперименталь-

ная зависимость для кристалла KGW, зарегистрирован-

ная при Z-сканировании. Энергия импульсов накачки

при этом составляла 54µJ. Ось
”
c“ кристалла была

перпендикулярна вектору поляризации лазерного из-

лучения. На представленном рисунке приведено нор-

мированное пропускание сигнала через диафрагму в

зависимости от координаты Z (от центра фокальной

перетяжки: Z = 0). Измеренный нелинейный показатель

преломления оказался равным: n2 = 14 · 10−16 сm2/W.

Это значение меньше по сравнению со значением на

длине волны 790 nm [13], что обусловлено дисперси-

ей n2.

Поведение нелинейной рефракции (величины n2) в

кристаллах KGW : Eu3+ оказалось более сложным: пока-

затель нелинейной рефракции n2 зависел от концентра-

ции ионов европия и от ориентации оси
”
c“ относитель-

но поляризации лазерного излучения. Ориентационная

зависимость n2 становилась более выраженной при вы-
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Рис. 2. Экспериментальная кривая Z-сканирования для кри-

сталла KGW (ось
”
c“ кристалла перпендикулярна вектору

поляризации лазерного излучения).
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Рис. 3. Экспериментальная кривая Z-сканирования для кри-

сталла нитрата бария.

сокой концентрации ионов. При этом увеличивалась раз-

ность между значениями n2 при различных ориентациях

оптической оси
”
c“ относительно вектора поляризации

лазерного излучения. Значение n2 было наименьшим

в том случае, когда ось
”
c“ была параллельна векто-

ру поляризации лазерного излучения и уменьшалось

при более высоких концентрациях европия. Для другой

ориентации оси
”
c“ нелинейная рефракция значительно

увеличивалась. Такие закономерности свидетельствуют

об анизотропии величины n2 в одноосных кристаллах, а

также о концентрационной зависимости этой величины

от ионов Eu3+.

Нелинейная рефракция кристалла нитрата бария

не зависела от ориентации кристалла относитель-

но поляризации лазерного излучения, что связано

с кубической симметрией соответствующей кристал-

лической структуры. Экспериментальные данные по

Z-сканированию для нитрата бария иллюстрируются

рис. 3. Энергия импульсов излучения при этом со-

ставляла 71µJ. Определяемое методом подгонки зна-

чение n2 составило 6 · 10−16 сm2/W. Для вольфрамата

бария нелинейный показатель преломления оказался

равным n2 = 7 · 10−16 сm2/W. В вольфрамате кадмия

наблюдалась существенно более сильная нелинейная

рефракция. Для этого кристалла при параллельной

ориентации оси
”
c“ и вектора поляризации излучения

n2 = 14 · 10−16 сm2/W; при перпендикулярной ориента-

ции — n2 = 17 · 10−16 сm2/W.

Сильная нелинейная рефракция наблюдалась в молиб-

дате свинца. В PbMoO4 (a -срез) n2 = 25 · 10−16 сm2/W

(при этом ось a была параллельна вектору лазерной по-

ляризации) и n2 = 28 · 10−16 сm2/W для перпендикуляр-

ной ориентации. Для PbMoO4 (c-срез) было получено

значение n2 = 30 · 10−16 сm2/W для параллельной ори-

ентации и n2 = 35 · 10−16 сm2/W для перпендикулярной.

Полученные данные о величинах n2 для всех иссле-

дованных кристаллов иллюстрируются таблицей. В этой

таблице приведены значения n2 для длины волны воз-

Оптика и спектроскопия, 2019, том 127, вып. 4



Нелинейная рефракция диэлектрических монокристаллов при возбуждении ультракотроткими... 573

Значения n2 для исследованных кристаллов при использо-

вании в качестве возбуждающего излучения ультракоротких

интенсивных импульсов лазерного излучения с длиной волны

λ = 1064 nm

№ Тип кристалла
(g) n2 · 10

−16, (v) n2 · 10
−16,

сm2/W сm2/W

1 KGW 13 14

2 KGW : Eu3+, 2 at.% 16 18

3 KGW : Eu3+, 10 at.% 13 16

4 KGW : Eu3+, 25 at.% 12 20

5 Ba(NO3)2 6 6

6 BaWO4 7 7

7 CdWO4 14 17

8 PbMoO4 (a-срез) 25 28

9 PbMoO4 (c-срез) 30 35

буждающего излучения 1064 nm для двух ориентаций

оптических осей кристаллов относительно вектора по-

ляризации лазерного излучения (g — параллельная и

v — перпендикулярная ориентации).

Заключение

Таким образом, методом однопучкового Z-сканиро-
вания построены графики зависимости нормированной

интенсивности направленного вторичного излучения

от координаты Z, состоящие из областей ослабления

и усиления (рис. 2 и 3) интенсивности излучения,

регистрируемого детектором D3 (рис. 1). Получены

количественные данные о нелинейной рефракции

(о величинах n2) для ряда ориентированных

пластинок монокристаллов: KGW, KGW:Eu3+,

Ba(NO3)2, BaWO4, PbMoO4, CdWO4. Исследованные

кристаллы используются для создания многочастотных

ВКР-лазеров, генерирующих стоксовы и антистоксовы

спутники в ИК и видимом спектральных диапазонах.

Исследования выполнены с использованием в качестве

возбуждающего излучения ультракоротких импульсов

лазера YAG : Nd3+ ближнего инфракрасного диапазона

(λ = 1064 nm), характеризующегося большой пиковой

интенсивностью излучения и высокой плотностью

мощности при фокусировке возбуждающего излучения

в объeме образцов. Установлено, что при используемых

режимах возбуждения двухфотонное поглощение в

исследованных образцах практически не наблюдалось,

что обусловлено прозрачностью этих кристаллов в

области двухфотонных переходов (λ = 532 nm) и низкой

эффективностью нелинейно-возбуждаемой люминесцен-

ции. В связи с отсутствием двухфотонного поглощения

главным механизмом для реализации нелинейной

рефракции в данном случае остаются стоксовы и

антистоксовы процессы ВКР, приводящие к квантовой

интерференции, т. е. к фотон-бифотонной конверсии

с образованием связанных состояний двух фотонов с

антипараллельными направлениями спинов (векторов

напряжeнности электрического поля). В результате

образования связанных состояний двух фотонов [15–17]
со скалярной поляризацией (

”
тeмных фотонов“ —

”
дарктонов“) и малой расходимостью соответствующего

излучения происходит ослабление интенсивности

возбуждающего излучения (рис. 2 и 3), регистрируемого
детектором D3 в небольшом телесном угле, задаваемом

диафрагмой D (рис. 1). При распаде скалярных

бифотонов на два
”
запутанных“ фотона, наоборот,

наблюдается возрастание интенсивности направленного

излучения, регистрируемого детектором D3 (рис. 2 и 3).
Возрастание коэффициентов нелинейной рефракции

следует ожидать при понижении порога ВКР,

реализуемого в конденсированных диэлектрических

средах при приближении к условиям резонансного

возрастания эффективного сечения спонтанного

комбинационного рассеяния, а также при использовании

микрорезонаторного усиления в фотонных кристаллах и

при реализации нелинейно-оптических резонансов Ми.
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