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тинуума световой пули в филаменте фемтосекундного лазерного импульса в прозрачных диэлектриках.
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пическими исследованиями филаментации импульсов ближнего и среднего ИК-диапазона в плавленом

кварце и фторидах.
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Явление филаментации фемтосекундного ла-

зерного излучения при нелинейно-оптическом

взаимодействии с прозрачными средами охватывает

эффекты пространственно-временной локализации

светового поля, формирования широкополосного

суперконтинуума (СК) и конической эмиссии [1–4].

Филаментация возникает при прохождении через

прозрачный диэлектрик излучения мощностью,

превышающей критическую мощность самофоку-

сировки, и сопровождается генерацией лазерной

плазмы, дефокусировка в которой ограничивает

рост интенсивности. Суперконтинуум филамента

является перспективным источником излучения

фемтосекундной длительности для время-разрешен-

ной спектроскопии, и его исследованию уделяется

значительное внимание. Вид спектра СК существен-

но зависит от дисперсионных свойств диэлектрика.

При филаментации импульса на длине волны в

области нормальной дисперсии групповой скорости

(ДГС) интенсивность спектральных компонент

в антистоксовой области монотонно убывает с

уменьшением их длины волны. В условиях ано-

мальной ДГС (АДГС) спектр в антистоксовой

области СК является существенно немонотонным

[5–9].

В настоящее время накоплен обширный мате-

риал экспериментальных и теоретических исследо-

ваний генерации изолированной антистоксовой по-

лосы СК при филаментации в твердотельных ди-

электриках фемтосекундных импульсов ближнего и

среднего ИК-диапазонов [10–16]. Частотно-угловой
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спектр СК адекватно воспроизводит интерференци-

онная модель [17], согласно которой формирование

изолированной антистоксовой полосы является ре-

зультатом конструктивной интерференции широко-

полосного излучения СК в условиях АДГС, а также

близкая ей модель трехволнового смешения [18], ко-

торая описывает образование глобального максиму-

ма в спектре.

Антистоксово крыло СК неразрывно связано с

формированием световых пуль – устойчивых обра-

зований с высокой пространственно-временной лока-

лизацией светового поля в объеме конденсированной

среды при филаментации фемтосекундного излуче-

ния [19–21]. Формирование световых пуль в условиях

слабой, средней и сильной АДГС экспериментально

исследовано в [22], численно в [23].

В настоящей работе представлены результаты

экспериментального и аналитического исследования

общих закономерностей формирования антистоксо-

вой полосы СК световых пуль при филаментации

фемтосекундного лазерного излучения в условиях

сильной АДГС. Установлено, что закон материаль-

ной дисперсии среды определяет антистоксов сдвиг

изолированной полосы СК при филаментации им-

пульсов на длине волны ближнего и среднего ИК-

диапазонов в прозрачных твердотельных диэлектри-

ках.

Эволюция напряженности светового поля

E(r, t, z) линейно поляризованного фемтосекундного

лазерного импульса в нелинейной среде описывается

однонаправленным уравнением распространения

(UPPE) [24]. В системе координат, движущейся

с групповой скоростью импульса vg, уравнение для
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компоненты Ẽ(θ, ω, z) частотно-углового спектра

светового поля может быть представлено в виде

i
∂Ẽ(θ, ω, z)

∂z
=

(

k(ω) cos θ −
ω

vg

)

Ẽ(θ, ω, z) +

+
2πω2

c2k(ω) cos θ
P̃ (θ, ω, z). (1)

Здесь k(ω) = ωn(ω)
c

– волновое число, ω – частота

спектральной компоненты, θ – угол между направле-

нием ее распространения и осью z, P̃ (θ, ω, z) – Фурье-

образ нелинейной поляризации P (r, t, z), c – скорость

света, n(ω) – линейный показатель преломления сре-

ды [25].

При филаментации в условиях аномальной дис-

персии групповой скорости, наряду с самофокуси-

ровкой фемтосекундного лазерного импульса, раз-

вивается его компрессия во времени, что приводит

к образованию световой пули длительностью около

двух оптических осцилляций и менее [19–21]. Нели-

нейная поляризация P (r, t, z), обусловленная керров-

ской нелинейностью и нелинейностью самонаведен-

ной лазерной плазмы, приводит к сильной фазовой

самомодуляции поля экстремально сжатой свето-

вой пули, и, как следствие этого, к сверхуширению

частотно-углового спектра излучения – генерации

СК. Световая пуля является широкополосным источ-

ником СК, движущимся в среде со скоростью, близ-

кой к групповой скорости импульса vg. В рассматри-

ваемых средах за время своего существования све-

товая пуля проходит расстояние длиной l порядка

1 мм [13].

Спектральные компоненты СК Ẽ(θ, ω, z) при зна-

чительной отстройке от центральной частоты им-

пульса ω0 имеют малую интенсивность, и их распро-

странение описывается линейным уравнением рас-

пространения в диспергирующей среде:

i
∂Ẽ(θ, ω, z)

∂z
=

(

k(ω) cos θ −
ω

vg

)

Ẽ(θ, ω, z). (2)

Положим z = 0 в точке начала генерации компонент

СК световой пулей. Тогда решение уравнения (2) для

компоненты Ẽ(θ, ω, z) СК, излученной в точке z = 0,

имеет следующий вид:

Ẽ(θ, ω, z) = Ẽ0(θ, ω) exp {iϕ(θ, ω, z)− iϕ0(0)} , (3)

где

ϕ(θ, ω, z) =

(

k(ω) cos θ −
ω

vg

)

z (4)

– набег фазы спектральной компоненты при рас-

пространении на расстояние z, Ẽ0(θ, ω) – амплитуда

компоненты при генерации, ϕ0(0) – начальная фа-

за, определяемая текущей (z = 0) фазой излучения

широкополосного источника СК.

При фазовой самомодуляции фаза излучения СК

совпадает с фазой ϕ(0, ω0, z) центральной спектраль-

ной компоненты, в которой сосредоточена основная

часть энергии импульса. Без потери общности можно

положить, что ϕ(0, ω0, z = 0) = 0. Тогда начальная

фаза ϕ0(z) гармоники СК, излучаемой световой пу-

лей в произвольной точке z, равна:

ϕ0(z) = ϕ(0, ω0, z) =

(

k0 −
ω0

vg

)

z, (5)

где k0 = k(ω0) – волновое число на центральной час-

тоте ω0. В результате сдвиг фаз ∆ϕ(θ, ω, z) между

спектральными компонентами СК Ẽ(θ, ω), которые

излучены световой пулей в начальной точке z = 0 и

в произвольной точке z, равен

∆ϕ(θ, ω, z) =

(

k(ω) cos θ − k0 −
ω − ω0

vg

)

z. (6)

В дальней зоне спектральная интенсивность I(θ, ω)

излучения СК, распространяющегося под углом θ,

равна суперпозиции всех плоских волн Ẽ(θ, ω), излу-

ченных световой пулей на отрезке ее существования

длиной l:

I(θ, ω) ∼ l2sinc2
(

∆ϕ(θ, ω, l)

2

)

. (7)

Условием конструктивной интерференции, или “син-

хронизма” компонент СК, является равенство нулю

сдвига фаз ∆ϕ(θ, ω, l):

k(ω) cos θ − k0 −
ω − ω0

vg
= 0. (8)

При малых углах распространения антистоксовых

компонент (cos θ ≈ 1) уравнение (8) определяет ча-

стоту ωSC , на которой спектральная интенсивность

в излучении СК максимальна:

k(ωSC)− k0 −
ωSC − ω0

vg
= 0, (9)

или, переходя к длинам волн,

λ0n(λSC)− λSCn0 −
c

vg
(λ0 − λSC) = 0. (10)

Здесь λSC = 2πc
ω

– длины волны максимума спек-

тральной интенсивности в антистоксовой области

СК, λ0 = 2πc
ω0

– центральная длина волны импульса,

n0 = n(λ0). Полученные выражения (9) или (10) яв-

ляются дисперсионными уравнениями для антисток-

совой полосы в спектре световой пули при фемтосе-

кундной филаментации. Дисперсионные уравнения
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(9), (10) определяют для любого диэлектрика с из-

вестной дисперсионной зависимостью k(ω) или n(λ)

положение максимума в спектре широкополосного

СК, которое излучает световая пуля, сформировав-

шаяся при филаментации импульса на центральной

длине волны λ0.

Формально соотношение (9) можно переписать в

виде
∞
∑

n=2

kn
Ωn

n!
= 0, (11)

где kn = dnk
dωn

∣

∣

ω0

, Ω = ω − ω0 – сдвиг частоты ком-

поненты СК от центральной частоты импульса. При

малой отстройке Ω в сумме (11) достаточно оставить

первые два слагаемых. Тогда сдвиг частоты опреде-

ляется соотношением:

Ω = −3
k2

k3
. (12)

Отсюда следует, что антистоксов сдвиг (Ω > 0) в

спектре СК возможен только при k2 < 0, т.е. в ре-

жиме АДГС, поскольку k3 > 0 для большинства

прозрачных диэлектриков в ближнем и среднем ИК-

диапазоне. При нормальной ДГС (k2 > 0) световая

пуля не образуется, и частотно-угловой спектр СК

имеет характерную X-образную форму, при которой

антистоксовы компоненты распространяются под уг-

лом θ, величина которого возрастает с увеличением

отстройки |Ω| [26]. При k2 = 0 дисперсия групповой

скорости отсутствует, и антистоксов сдвиг Ω = 0.

Сдвиг ∆λ = λ0 − λSC длины волны максиму-

ма λSC спектральной интенсивности в антистоксовой

области СК от центральной длины волны лазерно-

го импульса, рассчитанный по (10) для плавленого

кварца, кристаллов LiF, CaF2 и BaF2, представлен

на рис. 1 непрерывными линиями. Сдвиг ∆λ обраща-

ется в нуль на длине волны импульса λk2=0
0 , при ко-

торой отсутствует ДГС (k2 = 0). Длина волны λk2=0
0

нулевой ДГС для плавленого кварца равна 1.27, для

LiF – 1.23, CaF2 – 1.55 и BaF2 – 1.92 мкм [25].

Световая пуля формируется при согласованной

компрессии лазерного излучения в пространстве и

времени в филаменте [27]. Такой режим достигает-

ся при симметрии времени и пространственных пе-

ременных, которая имеет место при равенстве дис-

персионной Ldis =
τ2

0

|k2|
и дифракционной Ldif = k0a

2
0

длин, где τ0 – половина длительности импульса, a0 –

радиус пучка, определяемые по уровню e−1. Требо-

вание симметрии не является жестким, и световые

пули образуются при Ldis ≈ Ldif в условиях АДГС

при филаментации излучения, мощность которого

превышает критическую мощность самофокусиров-

Рис. 1. (Цветной онлайн) Сдвиг ∆λ длины волны мак-

симума λSC в антистоксовой области СК от централь-

ной длины волны λ0 лазерного импульса при фила-

ментации в условиях АДГС в различных материалах.

Рассчитанные по (10) зависимости ∆λ(λ0) изображе-

ны непрерывными кривыми; тонкой пунктирной лини-

ей обозначена зависимость ∆λ(λ0) для BaF2, получен-

ная с учетом поправки vg. Экспериментально измерен-

ные значения ∆λ представлены символами; символом

“⋆” обозначены данные из [16]

ки. Условие Ldis ≈ Ldif можно принять как опре-

деление сильной АДГС, при которой формируется

устойчивая световая пуля, генерирующая СК с мак-

симумом спектральной интенсивности в антистоксо-

вой области на длине волны λSC , вычисляемой по

(9) или (10). Из условия сильной АДГС следует об-

ласть применимости уравнений (9) и (10) для СК

в филаменте лазерного излучения с конкретными

параметрами в диэлектрике с известной дисперси-

ей n(λ). При Ldis > Ldif ДГС является слабой, им-

пульс распадается в процессе образования световой

пули, и спектр СК существенно зависит от энергии

импульса.

Экспериментальные исследования спектра СК

при филаментации импульсов в плавленом кварце и

кристаллах LiF, CaF2 и BaF2 выполнены на спек-

трометрическом фемтосекундном комплексе на ос-

нове перестраиваемого параметрического усилителя

TOPAS, совмещенного с регенеративным усилителем

Spitfire Pro. Длина волны импульсов λ0 варьирова-

лась в полосе от 1.2 до 4.8 мкм. Лазерные импульсы

длительностью на половине высоты от 60 до 120 фс

фокусировались тонкой CaF2 линзой с фокусным

расстоянием 20 см на переднюю грань образцов тол-

щиной 30 мм. Диаметр пучка в перетяжке по уров-

ню e−1 составлял 50–120 мкм, энергия импульсов из-

мерялась датчиком Fieldmax с детектором PS-10 и

варьировалась в диапазоне 0.5–18 мкДж для дости-
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жения режима одиночной световой пули при фила-

ментации в рассматриваемых диэлектриках. В плав-

леном кварце световая пуля формировалась, напри-

мер, в импульсе на длине волны λ0 = 1.4мкм при

энергии 0.73 мкДж, пиковых значениях мощности

12.2 МВт и интенсивности 6.2 · 1011 Вт/см2, в CaF2 –

в импульсе на длине волны λ0 = 3.65мкм при энер-

гии 16.5 мкДж. Для регистрации спектров использо-

вались волоконный спектрометр ASP-100MF и спек-

трометр ASPIRHS (Avesta Ltd.) в спектральных диа-

пазонах 0.2–1.1 мкм и 1.2–2.5 мкм соответственно.

При записи интегральных спектров антистоксовой

полосы СК излучение фокусировалось на тонкий

диффузный рассеиватель, установленный непосред-

ственно перед спектрометрами. В плавленом квар-

це, CaF2 и BaF2 при рассматриваемых параметрах

излучения не наблюдалась модификация материала,

и запись спектров осуществлялась при частоте сле-

дования импульсов 1 кГц. В LiF при филаментации

образуются центры окраски, и показатель прелом-

ления меняется с увеличением экспозиции, что ка-

чественно меняет структуру спектра СК. Поэтому

при регистрации спектров в LiF образец с каждым

импульсом перемещался перпендикулярно направле-

нию его распространения.

На рис. 2, в качестве примера, приведены спек-

тры СК в антистоксовой полосе, измеренные в LiF

Рис. 2. (Цветной онлайн) Экспериментальные спектры

антистоксовой полосы СК световой пули при филамен-

тации в режиме одиночного импульса на различной

длине волны λ0 в кристалле LiF. Длительность им-

пульса 80–100 фс (FWHM), радиус пучка по уровню

e
−1 – 70–110 мкм, энергия импульса увеличивается от

4мкДж при λ0 = 1.9мкм до 13 мкДж при λ0 = 3.3мкм

при филаментации в режиме одиночного импульса

на ряде длин волн λ0. Видно, что с увеличением цен-

тральной длины волны импульса λ0 возрастает анти-

стоксов сдвиг ∆λ максимума спектральной полосы

видимого света СК. Ширина антистоксова максиму-

ма составляет 20–25 нм при ширине спектра началь-

ного импульса 200–250 нм. Подобная трансформация

спектров СК зарегистрирована во всех рассматрива-

емых материалах.

Значения антистоксова сдвига ∆λ, полученные из

экспериментальных спектров, близки к теоретически

рассчитанным кривым ∆λ(λ0) в области длин волн

λ0, для которых выполняется условие формирова-

ния устойчивой световой пули (рис. 1). Для кристал-

ла LiF экспериментальные значения ∆λ совпадают

с рассчитанными во всем рассматриваемом диапа-

зоне длин волн λ0. В плавленом кварце и кристалле

CaF2 отклонение измеренных значений ∆λ от теоре-

тических не превышает 20 % с приближением λ0 к

λk2=0
0 . При этом результаты измерения сдвига ∆λ в

плавленом кварце, взятые из [16], лежат на теоре-

тической кривой. Систематическое отклонение рас-

четных и экспериментальных значений сдвига ∆λ в

BaF2 связано с заметным отличием групповых ско-

ростей световой пули и импульса. Как показывает

численное моделирование, выполненное относитель-

но напряженности E(r, t, z) с нелинейной поляриза-

цией P (r, t, z), описывающей керровскую нелиней-

ность и нелинейность лазерной плазмы при фото- и

лавинной ионизации среды, а также тормозное по-

глощение [24], скорость световой пули, сформировав-

шейся в импульсе на длине волны λ0 = 3мкм, со-

ставляет 0.996vg. При подстановке данной поправки

в выражение (10) расчетное положение максимума

СК совпадает с экспериментальным (рис. 1).

При слабой ДГС (Ldis > Ldif), которая имеет ме-

сто в импульсе с λ0, незначительно превышающей

длину волны нулевой дисперсии λk2=0
0 , измеряемый

спектр СК существенно зависит от энергии импуль-

са. В этих условиях, как следует из численного реше-

ния задачи филаментации (1) с нелинейной поляри-

зацией P (r, t, z), импульс при малой энергии распа-

дается на субимпульсы, что приводит к сложной кар-

тине частотно-углового спектра, имеющей несколько

максимумов.

На основе анализа фазовых соотношений для гар-

моник широкополосного СК, излучаемого световой

пулей, образующейся при филаментации фемтосе-

кундного импульса в условиях АДГС, установлено,

что антистоксов сдвиг изолированной полосы СК

определяется материальной дисперсией среды. По-

лучено дисперсионное уравнение для антистоксовой

полосы в спектре СК световой пули, которое поз-

воляет аналитически рассчитать величину сдвига в

зависимости от длины волны импульса и соотноше-

ния для материальной дисперсии среды. Полученное
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дисперсионное уравнение применимо для СК устой-

чивой световой пули, формирующейся в условиях

сильной АДГС, при которой дисперсионная длина

импульса близка к дифракционной. Установленная

теоретически закономерность подтверждена экспе-

риментально спектроскопическими исследованиями

СК при филаментации в плавленом кварце и фтори-

дах фемтосекундных импульсов на длине волны, пе-

рестраиваемой в широкой области ближнего и сред-

него ИК диапазонов. Таким образом, для любого ди-

электрика с известной дисперсионной зависимостью

можно предсказать положение максимума антисток-

сова крыла СК, которое излучает устойчивая свето-

вая пуля, формирующаяся в среде при аномальной

дисперсии групповой скорости.
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