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Вынужденное комбинационное рассеяние импульсов

титан-сапфирового лазера длительностью от 7 до 45ps

в кристалле BaWO4
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Экспериментально исследовано нестационарное вынужденное комбинационное рассеяние (ВКР) импуль-

сов титан-сапфирового лазера с варьируемой длительностью в кристалле BaWO4 на доминирующей моде

ν1 = 925 cm−1, имеющей время фазовой релаксации T2 ∼ 6.6 ps. Для импульсов длительностью 7−17 ps

(соответствует ∼ T2 — 2.5T2) максимальная эффективность преобразования была ∼ 1%, которую достигали

при одинаковой плотности энергии 1.2± 0.2 J/cm2 . При длительности импульса 45 ps (∼ 7T2) эффективность
ВКР-преобразования была в 7 раз выше (∼ 7%), а

”
пороговая“ плотность энергии в 2 раза ниже. Показано,

что для снижения порога и повышения эффективности ВКР фемтосекундный импульс должен быть растянут

во времени до ∼ 7T2 или более.
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Введение

Вынужденное комбинационное рассеяние (ВКР) явля-
ется широко распространенным методом для изменения

длины волны лазерного излучения [1], эффективность

которого может достигать почти квантового предела [2].
Однако для сверхкоротких (фемтосекундных) лазерных

импульсов, которые сопоставимы или меньше времени

дефазировки колебаний среды T2, эффективность ВКР

значительно снижается из-за нестационарности этого

процесса взаимодействия [3]. Соответственно для по-

вышения эффективности ВКР для ультракоротких ла-

зерных импульсов требуется высокая интенсивность

излучения накачки. Однако высокая интенсивность, в

свою очередь, усиливает влияние других нелинейных эф-

фектов, таких как фазовая самомодуляция, нелинейное

поглощение и др. [4–7]. Для решения этой проблемы

используется методика, при которой импульс накачки

с помощью, например, дифракционных решеток много-

кратно растягивается во времени до значения, большего

чем T2.

Нам известно несколько работ [7–12], в которых

продемонстрирована высокая, вплоть до 40% [11], эф-
фективность ВКР-чирпированных лазерных импульсов.

Несмотря на успехи в этом направлении, задача увеличе-

ния эффективности ВКР путем управления параметрами

импульса накачки на данный момент полностью не ре-

шена. В частности, подробно не рассматривался вопрос

оптимизации величины чирпа (длительности импульса).
Проблема заключается в том, что если длительность

чирпированного импульса будет меньше или сопостави-

ма с временем T2 (маленький чирп), то, как отмечалось

выше, эффективный коэффициент ВКР-усиления будет

меньше из-за нестационарности процесса. Если дли-

тельность импульса будет слишком большой (большой

чирп), это приводит к уменьшению эффективного коэф-

фициента усиления ВКР из-за быстрого сдвига несущей

частоты импульса накачки [3,10]. При этом необходимо

отметить, что длительность импульса влияет и на дру-

гие факторы, например порог оптического разрушения,

которые также определяют максимально достижимую

эффективность ВКР. Поэтому целью настоящей работы

было определение эффективности ВКР-чирпированных

импульсов фемтосекундного титан-сапфирового лазе-

ра при вариации их длительности (величины чирпа).
В работе использовались импульсы с положительным

чирпом, который изначально задавался
”
стретчером“,

встроенным в титан-сапфировый лазер. Для этих работ

был выбран кристалл BaWO4 (BWO) как один из самых

эффективных ВКР-конверторов частоты накачки [2,13],
который неоднократно апробирован в экспериментах с

чирпированными лазерными импульсами [8,10].

Схема эксперимента

Оптическая схема эксперимента представлена на

рис. 1. Эксперимент проводился с применением титан-

сапфирового лазерного комплекса Старт 248М (Аве-
ста проект, Россия): центральная длина волны излу-

чения 0.75µm, ширина спектра по полувысоте 10 nm
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Рис. 1. Оптическая схема эксперимента.

(∼ 150 сm−1), длительность спектрально ограниченного

импульса 100 fs, энергия до 6mJ. Излучение выводи-

лось, минуя встроенный компрессор лазерного ком-

плекса, и направлялось в самодельный управляемый

компрессор, состоящий из двух дифракционных решеток

1200 groves/mm и обратного отражателя. Сжатый по

времени импульс направляли либо в
”
стрик“-камеру GPI

PS-1/S1 (ИОФАН, Россия) для измерения его длительно-

сти, либо в ВКР-преобразователь. ВКР-преобразователь

состоял из линзы с фокусным расстоянием 35 cm и

кристалла BaWO4 длиной 8mm. Кристалл располагался

за фокусом лазерного пучка на расстоянии 37 cm от

линзы, положение кристалла не менялось на протяже-

нии всего эксперимента. Отметим, что при приближении

кристалла к фокусу излучения наблюдалось поврежде-

ние кристалла независимо от длительности импульса.

Излучение, вышедшее из ВКР-кристалла, направляли

в спектрометр ASP-150 (Авеста проект, Россия). Для
изменения энергии лазерных импульсов использовался

дифракционный ослабитель, установленный перед ком-

прессором.

Экспериментальный образец кристалла BWO дли-

ной 8mm был выращен в Институте общей физики

им. А.М. Прохорова РАН методом Чохральского из

платиновых тиглей на воздухе [14]. Этот материал

характеризуется высоким стационарным коэффициен-

том ВКР-усиления 8.0± 1.6 cm/GW (λ = 1.06µm) моды

∼ 925 cm−1, для которой время дефазировки T2 состав-

ляет 6.6 ps [15]. Для повышения эффективности ВКР-

преобразования использовалась затравка широкополос-

ным наносекундным импульсом, представляющим собой

усиленное спонтанное излучение многопроходного уси-

лителя титан-сапфирового лазера и распространяющим-

ся вместе с лазерным импульсом [8,16].

Результаты эксперимента

Длительность положительно чирпированного лазерно-

го импульса на выходе лазерной системы (без компрес-
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Рис. 2. Временные формы импульсов до компрессора (1) и

после компрессора при различном расстоянии между дифрак-

ционными решетками: tp = 17 (2), 7 ps (3).

сора) составила tp = 45± 5 ps по полувысоте (кривая 1

на рис. 2). Минимальное расстояние между решетками

в компрессоре составляло L = 17 cm и ограничивалось

”
обрезанием“ лазерного пучка оптическими элементами,

входящими в компрессор. При L = 17 cm длительность

импульса составила tp = 17± 2 ps (кривая 2 на рис. 2).
Увеличением расстояния между решетками управляли

длительностью импульса, получены импульсы длитель-

ностью tp = 10± 1 ps и 7± 1 ps (кривая 3 на рис. 2).
Отметим, что при энергии лазерного импульса на входе

в компрессор ∼ 6mJ энергия лазерного импульса после

компрессора составляла ∼ 1mJ, что связано с низким

(∼ 70%) коэффициентом отражения дифракционных ре-

шеток.

Лазерные импульсы различной длительности

(tp = 7−45 ps) с энергией 1mJ направляли в ВКР-

преобразователь, спектр которых регистрировали

спектрометром. На рис. 3 представлены спектры

лазерных импульсов после ВКР-преобразователя,

полученные при длительности импульсов tp = 7 (a),
10 (b), 17 (c) и 45 ps (d). Эти длительности

Оптика и спектроскопия, 2024, том 132, вып. 1
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Рис. 3. Спектры излучения после кристалла BWO, нормированные на единицу, для лазерных импульсов длительностью 7 (a),
10 (b), 17 (c) и 45 ps (d).

соответствовали примерно T2, 1.5T2, 2.5T2 и 7T2, а

величина чирпа, определяемая в линейном случае как

отношение ширины спектра к длительности импульса,

1 f /1t, составляла 0.7, 0.5, 0.3, 0.1 ps−2 соответственно.

Спектры на рис. 3 нормированы на амплитуду спектра

прошедшей накачки.

Для лазерных импульсов длительностью 7−17 ps, что

соответствует примерно T2−2.5T2, эффективность ВКР-

преобразования была примерно одинаковой: (1± 0.5)%.

Эффективность определялась как отношение площади

под ВКР-пиком к площади под спектром прошедшей

накачки. При длительности импульса tp = 45 ps ампли-

туда ВКР-пика оказалась значительно выше и достигала

∼ 20% от амплитуды спектра прошедшей накачки, а

эффективность составляла ∼ 7%. Следует отметить, что

при tp = 45 ps наблюдалось сильное изменение формы

спектра импульса накачки, которое может быть вызвано

коллинеарным четырехволновым смешением, как ранее

наблюдалось в [17].

На рис. 4, a представлена зависимость
”
порога“ ВКР-

генерации (эффективности ВКР — 1%) в единицах

плотности энергии от длительности лазерного импульса,

определенная из эксперимента.
”
Порог“ генерации ВКР

для относительно коротких чирпированных импульсов

(tp = 7−17 ps, T2−2.5T2) находился при примерно той

же плотности импульса накачки 1.2± 0.2 J/cm2, что ха-

рактерно для нестационарного ВКР [1,3]. При tp = 45 ps

”
пороговая“ плотность энергии ВКР снизилась в два

раза (до ∼ 0.6 J/cm2), что указывает на переход к стацио-

нарному режиму ВКР.
”
Пороговая“ интенсивность ВКР

для tp = 45 ps составила ∼ 13GW/cm2, что в ∼ 12 раз

меньше, чем для tp = 7 ps.

На рис. 4, b черными точками представлена зависи-

мость экспоненциального инкремента усиления G = Igl
для

”
порога“ ВКР от относительной длительности им-

пульса tp/T2. Кружками на рис. 4, b также представлены

результаты работы [18]. Для удобства анализа зависи-

мости на рис. 4, b нормированы. Следует отметить, что

эксперимент в [18] проводился со спектрально ограни-

ченными лазерными импульсами длительностью 11 ps, а

относительная длительность импульса tp/T2 варьировала

путем использования различных ВКР-кристаллов при T2

от 1.18 ps для TeO2 до 26.5 ps для Ba(NO3)2. Экспе-

риментальные точки были интерполированы функцией

G = k1 + k2/(tp/T2) [19], где k1 и k2 — коэффициенты

интерполяции.

Зависимости на рис. 4, b находятся в удовлетворитель-

ном согласии друг с другом, однако для чирпированных

импульсов (кривая 1) величина G имеет более быстрый

рост с уменьшением относительной длительности им-

Оптика и спектроскопия, 2024, том 132, вып. 1
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Рис. 4. (a)
”
Порог“ генерации ВКР в зависимости от длительности импульса накачки в единицах плотности энергии;

(b) зависимость инкремента усиления G = Igl для
”
порога“ генерации ВКР от относительной длительности импульса tp/T2 :

1 — настоящая работа, 2 — данные из работы [18].

пульса. Это может быть связано с ростом вклада других

нелинейных эффектов — нелинейным поглощением [10]

или четырехволновым взаимодействием [17], которые

сильнее проявляются для более коротких импульсов с

большей интенсивностью.

Выводы и заключение

В кристалле BaWO4 экспериментально исследовано

ВКР импульсов фемтосекундного титан-сапфирового ла-

зера с длительностью, варьируемой оптическим ком-

прессором. Для импульсов длительностью 7−17 ps (со-

ответствует T2−2.5T2) максимальная эффективность

преобразования была на уровне 1%, при этом
”
порог“

генерации ВКР достигался при одинаковой плотности

энергии 1.2−0.2 J/cm2. При длительности импульса 45 ps

эффективность ВКР-преобразования была в 7 раз выше,

а порог генерации ВКР в единицах плотности энергии

и интенсивности снижался до ∼ 0.6 J/cm2 и 13GW/cm2

соответственно. Поведение
”
порога“ ВКР при вариации

относительной длительности импульса tp/T2 для чирпи-

рованного импульса выглядело так же, как и для спек-

трально ограниченного импульса. Для оценки влияния

чирпирования импульса накачки на ВКР требуется про-

ведение экспериментов с большим диапазоном длитель-

ностей импульса (величины чирпа), а также различным

знаком чирпа. Однако из данного исследования можно

сделать вывод, что для снижения порога и увеличения

эффективности ВКР-преобразования необходимо растя-

нуть фемтосекундный лазерный импульс по времени

хотя бы до ∼ 7T2.
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