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1234 ВВЕДЕНИЕ

Периодические квадратично�нелинейные оп�
тические среды перспективны для нелинейно�оп�
тического преобразования лазерного излучения.
Периодичность структуры обусловливает дискрет�
ный набор векторов обратной решетки, который
позволяет достичь фазового квазисинхронизма в
случаях, когда нелинейно�оптическое преобразо�
вание в условиях углового синхронизма невоз�
можно. В периодических структурах реализуются
такие типы фазового согласования, как фазовый
квазисинхронизм, нелинейная дифракция Че�
ренкова [1–5], а также нелинейная дифракция
Рамана–Ната [2–4, 6, 7]. Последние два типа фа�
зового согласования относятся к неколлинеарно�
му типу взаимодействия и описываются в рамках
общей теоретической модели [1]. Различие этих
процессов состоит в том, что нелинейная дифрак�
ция Черенкова наблюдается при согласовании
продольных компонент волновых векторов взаи�
модействующих волн, в то время как нелинейная
дифракция Рамана–Ната наблюдается при согла�
совании тангенциальных составляющих. Одно�
временное выполнение этих условий приводит к
реализации полного векторного синхронизма, из�
вестного как явление нелинейной дифракции
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Брэгга. Менее изученна из указанных процессов
нелинейная дифракция Рамана–Ната, которая в
эксперименте проявляется в виде серии пучков
излучения второй гармоники (ВГ), генерируемых
под малыми углами к падающему излучению на
основной частоте. Практическое значение данно�
го явления связано с возможностью создания
устройств мультиплексирования (пространствен�
ного разделения) лазерных пучков. Для этого тре�
буется решить проблему отсутствия полного фазо�
вого согласования, которое приводит к осцилля�
ционному характеру зависимости сигнала второй
гармоники вдоль нелинейной среды и, как резуль�
тат, к низкой эффективности преобразования. Си�
туацию осложняет склонность большинства ис�
пользуемых нелинейных сред к фоторефракции
при умеренных плотностях мощности падающего
излучения в случае импульсов наносекундной
длительности. Напротив, использование фемто�
секундных импульсов характеризуется более вы�
сокими пороговыми значениями начала развития
фоторефрактивных эффектов, поэтому предме�
том настоящей работы является эксперименталь�
ное и теоретическое изучение генерации второй
гармоники (ГВГ) фемтосекундных лазерных им�
пульсов в условиях нелинейной дифракции Рама�
на–Ната.

ТЕОРИЯ НЕЛИНЕЙНОЙ ДИФРАКЦИИ

Нелинейная дифракция Рамана–Ната – это
родственное явление нелинейной дифракции Че�
ренкова. Разницу между этими явлениями легко
пояснить, прибегнув к рассмотрению диаграммы
фазового согласования в периодической структу�
ре (рис. 1). Для удобства отдельно рассмотрим со�
гласование продольных (вдоль волнового вектора
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основного излучения) и поперечных (ортого�
нальных волновому вектору основного излуче�
ния) компонент волновых векторов взаимодей�
ствующих волн kj на основной (j = 1) и удвоенной
частоте (j = 2). Заметим, что в случае распростра�
нения основного излучения нормально плоско�
сти векторов обратной решетки Gx последние вхо�
дят только в условие на поперечные компоненты,
обеспечивая дискретный набор пространствен�
ных гармоник Gx = mG0. В результате можно ожи�
дать генерацию второй гармоники в направлени�
ях, соответствующих набору пространственных
гармоник. Однако такой процесс будет неэффек�
тивным по причине фазового рассогласования
продольных компонент. В результате сигнала вто�
рой гармоники будет осциллировать вдоль нели�
нейной среды подобно тому, как осциллирует
сигнал второй гармоники в однородной нелиней�
ной среде в отсутствие углового синхронизма. С
увеличением угла распространения фазовое рас�
согласование продольных компонент Δk|| умень�
шается, достигая нуля в направлении равенства
проекции волнового вектора второй гармоники
удвоенному волновому вектору основного излуче�
ния. Это направление есть направление нелиней�
ной дифракции Черенкова. К сожалению, указан�
ный процесс также не отличается высокой эф�
фективностью вследствие того, что данное
направление, как правило, лежит в области вы�
соких пространственных гармоник (порядков
квазисинхронизма m), характеризующихся низ�
кими фурье�амплитудами. Кроме того, в общем

случае отсутствует полное согласование попереч�
ных компонент (Δk⊥ ≠ 0). В противном случае име�
ет место нелинейная дифракция Брэгга (Δk⊥, || = 0).
Реализовать данный процесс позволяет угловая
подстройка периодической структуры относи�
тельно направления распространения пучка ос�
новного излучения [4] либо перестройка основ�
ного излучения по частоте. Взаимосвязь рассмат�
риваемых явлений позволяет предположить, что
данные явления описываются в рамках одной
теоретической модели, на роль которой претен�
дует модель, предложенная группой А.С. Чиркина
для нелинейной дифракции в регулярных домен�
ных структурах [1]. Ранее данная модель позволила
описать нелинейную дифракцию Черенкова и по�
лучить согласие расчетных спектральных и угло�
вых зависимостей генерируемого излучения с из�
меренными [1, 5]. В настоящей работе указанная
теоретическая модель будет использована для
описания нелинейной дифракции Рамана–Ната
фемтосекундных импульсов в периодической до�
менной структуре в кристалле ниобата лития.

Пусть основное излучение распространяется в
положительном направлении оси y, которая ле�
жит в плоскости границ доменов, а знак нелиней�
ного коэффициента связи волн описывается пе�
риодической функцией поперечной координаты
g(x) с периодом Λ, как показано на рис. 1 (а). Рас�
смотрим случай периодической структуры с не�
равными толщинами соседних доменов. В каче�
стве характеристики структуры введем параметр
скважности D = l+/(l+ + l–), где l+, – – толщины “по�
ложительного” и “отрицательного” доменов, обра�
зующих период структуры Λ = l+ + l–. В приближе�
нии медленно меняющихся амплитуд, а также ма�
лой эффективности преобразования спектральная
плотность интенсивности ВГ имеет вид [1]

(1)

где α = (π/2)3/2τa2Γ, Γ = –iβ2I1,  I1 –
максимальная интенсивность основного излуче�
ния; 2τ и a – длительность импульса и радиус фо�
кального пятна основного излучения по уровню
амплитуды поля e–1; Δk = 2k1 – k2 – рассогласова�
ние волновых векторов на основной ω1 и удвоен�
ной частоте ω2, Ω = ω2 – 2ω10 представляет собой
частотную отстройку от центральной частоты ос�

новного излучения ω10;  – расстрой�

ка обратных групповых скоростей; χ(2) – эффек�
тивная нелинейная восприимчивость второго по�
рядка; nj обозначает показатель преломления
материала на частоте jω1 (j = 1, 2) [8]. Произведе�
ние νΩ соответствует первому приближению тео�
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Рис. 1. а – функция g(x), характеризующая изменение
знака нелинейного коэффициента связи волн в пери�
одической структуре; ось y направлена нормально
плоскости рисунка; б – диаграмма фазового согласо�
вания.
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рии дисперсии и отвечает за запаздывание им�
пульсов за счет расстройки обратных групповых
скоростей. Функция

(2)

представляет собой фурье�образ периодической
структуры в пределах области распространения
пучка накачки, где K и G0 = 2π/Λ – пространствен�
ная частота и модуль основного вектора обратной
решетки. Фурье�коэффициенты gm для периодиче�
ской решетки со скважностью D имеют вид

(3)

где m = 0, ±1, ±2,… порядок квазисинхронизма.
На практике удобно пользоваться полным разме�
ром пучка, взятым на полувысоте по интенсивно�
сти w = (2ln 2)1/2 a. Для расчета спектрально�угло�
вых зависимостей ГВГ удобно перейти от про�
странственных частот к углам распространения
спектральных компонент внутри структуры θ с
помощью соотношения:  в ко�
тором λ является длиной волны основного излу�
чения.

РЕЗУЛЬТАТЫ И ИХ ОБСУЖДЕНИЕ

В качестве исследуемого образца использова�
ли кристалл ниобата лития конгруэнтного соста�
ва, содержащий периодическую доменную струк�
туру. Образец имел размеры 11 × 2 × 0.5 мм3. Знак
квадратичной нелинейной восприимчивости был
промодулирован вдоль кристаллографической
оси x с периодом 10 мкм и скважностью ~0.8. Из�
лучение фемтосекундного лазера на титан�сапфи�
ре средней мощностью около 600 мВт (длитель�
ность импульсов τ1/2 = 80 фс, частота следования
f = 80 МГц) фокусировалось вдоль кристаллогра�
фической оси y с помощью линзы с фокусным рас�
стоянием 20 см. Размер фокального пятна состав�
лял w = 80 мкм. Поляризация основного излуче�
ния совпадала с кристаллографической осью z с
целью использования максимального нелинейно�
го коэффициент ниобата лития d33. Спектры гене�
рируемого излучения второй гармоники регистри�
ровали с помощью спектрометра Solar MSDD1000
с обратной линейной дисперсией 0.826 нм/мм в
интересующем спектральном диапазоне.

На рис. 2 приведена измеренная угловая зави�
симость средней мощности излучения второй гар�
моники, а также соответствующая расчетная кри�
вая, полученная с помощью выражения (1), усред�
ненная по спектру и отложенная в шкале углов
распространения вне образца Θ. Эксперименталь�
ная кривая получена путем транслирования узкой
щели в поперечном направлении относительно
направления распространения основного излуче�
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ния с синхронной регистрацией средней мощно�
сти прошедшего излучения ВГ с помощью измери�
теля мощности Newport 918D. Излучение второй
гармоники выделялось с помощью фильтра BG39,
поглощающего основное излучение. Отдельные
пики соответствуют различным порядкам квази�
синхронизма m. Расчетная зависимость получена с
использованием параметров, соответствующих
условиям эксперимента. Оптимальная величина
скважности составила 0.82, что согласуется с изме�
ренным с помощью оптического микроскопа зна�
чением 0.8. Наблюдается хорошее согласие угло�
вого положения пучков, а также их угловых ши�
рин и амплитуд. Небольшое расхождение значений
амплитуд наблюдается для пучков первого порядка,
которое можно объяснить “несовершенством” пе�
риодической структуры, т.е. локальным нарушени�
ем периодичности структуры. В эксперименте на�
блюдали пучки второй гармоники, соответствую�
щие первым пяти порядкам. Максимальная
средняя мощность центрального пучка достигала
уровня 1 мкВт, что в пересчете на эффективность
преобразования соответствует значению 10–6.

На рис. 3а приведена расчетная угловая зави�
симость спектральной плотности излучения вто�
рой гармоники для порядка m = 2. Данная зависи�
мость имеет пичковую структуру, которая объяс�
няется осцилляционным поведением сигнала
второй гармоники в нелинейной среде. Максиму�
мы соответствуют спектральным компонентам,
для которых на длине нелинейно�оптического вза�
имодействия укладывается нечетное количество
длин когерентности. В противном случае наблю�
даются минимумы спектральной интенсивности.
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Рис. 2. Измеренная (сплошная линия) и расчетная
(пунктир) угловая зависимость средней мощности
второй гармоники при накачке основным излучени�
ем с центральной длиной волны 800 нм.
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В данную зависимость вносит вклад задержка об�
ратных групповых скоростей ν, входящая в выра�
жение (1). Наличие задержки обратных группо�
вых скоростей приводит к сужению спектральных
пичков и сокращению расстояния между ними. В
условиях задачи ширина спектральных пичков
составила приблизительно 0.01 нм, а расстояние
между ними 0.06 нм. К сожалению, в экспери�
менте не удалось разрешить пичковую структуру
спектров второй гармоники из�за слабого сигнала
и связанной с этим необходимости увеличения
ширины входной щели спектрометра. На рис. 3б
приведен измеренный спектр второй гармоники.
Очевидно, что усреднение расчетной зависимости
на рис. 3а по углу и в пределах спектрального диа�
пазона (равного спектральному разрешению спек�
трометра в условиях эксперимента), приведет к
сглаживанию спектра второй гармоники.

Как правило, использование оптических эле�
ментов, в том числе линз, приводит к увеличению
длительности фемтосекундных импульсов. Одна�
ко в условиях задачи данный эффект не играет
большого значения, поскольку выражение для
амплитуды поля ВГ (1) содержит спектральную
огибающую, соответствующую длительности ис�
ходных импульсов, в предположении, что они яв�
ляются спектрально�ограниченными. Внесение в
оптическую схему оптических элементов приво�
дит к расплыванию волнового пакета во времени
(длительность импульсов увеличится). С этого
момента импульсы не являются спектрально�
ограниченными, но форма их спектра и спек�
тральная ширина остается прежней. В экспери�
менте это должно привести к сокращению эффек�

тивности преобразования и не должно повлиять на
спектральные характеристики генерируемого из�
лучения.

Другая особенность зависимости на рис. 3а со�
стоит в том, что спектральные компоненты испы�
тывают сдвиг в длинноволновую область с увели�
чением угла распространения, т.е. длинноволно�
вые компоненты распространяются под большим
углом по отношению к коротковолновым. Подоб�
ные зависимости принято характеризовать угло�
вым чирпом. В рассматриваемом случае природа
углового чирпа может быть объяснена с помощью
условия Рамана–Ната, записанного в скалярной
форме: sinθm = mλ/Λ, которую нетрудно получить
из анализа уравнений (1) и (2). Важно, что вели�
чина углового чирпа растет с увеличением поряд�
ка квазисинхронизма.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Изучен процесс генерации второй гармоники
фемтосекундных лазерных импульсов в условиях
нелинейной дифракции Рамана–Ната в периоди�
ческих доменных структурах ниобата лития. Рас�
четные угловые зависимости спектральной плот�
ности второй гармоники получены с помощью
аналитических выражений для нелинейной ди�
фракции Черенкова при рассмотрении низших
порядков квазисинхронизма. Расчетные инте�
гральные характеристики согласуются с измерен�
ными величинами.

Работа выполнена при финансовой поддержке
гранта Президента РФ MK�250.2013.2, гранта
Красноярского краевого фонда поддержки науч�
ной и научно�технической деятельности, гранта
РАН № 24.31. А.Р. Ахматханов выражает благо�
дарность за финансовую поддержку молодых уче�
ных в рамках программы развития Уральского
федерального университета.
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Рис. 3. а – расчетная угловая зависимость спектраль�
ной плотности второй гармоники (m = 2). б – изме�
ренный спектр второй гармоники (m = 2).
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