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Впервые исследована коротковолновая отсечка антистоксова крыла суперконтинуума в спектре све-

товой пули при филаментации в плавленом кварце и фторидах фемтосекундного излучения на длине

волны, перестраиваемой в широкой полосе среднего инфракрасного диапазона. Предложена физическая

модель формирования спектра световой пули, которая основывается на уширении спектра вследствие

фазовой самомодуляции светового поля на заднем фронте световой пули при генерации плазмы в про-

цессе многофотонной ионизации. Построенная на основе модели функция, определяющая сдвиг длины

волны коротковолновой отсечки в зависимости от порядка многофотонности, подтверждается экспери-

ментальными результатами.
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1. Введение. Уширение спектра лазерного им-

пульса в кристаллах и стеклах, зарегистрирован-

ное впервые в [1, 2], является средством получе-

ния суперконтинуума (СК) – широкополосного ко-

герентного импульсного излучения. При филамента-

ции фемтосекундного лазерного излучения СК фор-

мируется вследствие фазовой самомодуляции свето-

вого поля в нелинейной среде, которое усиливает-

ся дефокусировкой в наведенной лазерной плазме

и эффектом возникновения ударной волны огиба-

ющей (“self-steepening”) [3, 4]. Спектр СК при гене-

рации плазмы в филаменте фемтосекундного им-

пульса становится асимметричным, и его антисток-

сово уширение значительно превышает стоксово [5].

Эксперименты по филаментации импульсов на ос-

новной длине волны, второй и третьей гармони-

ке излучения Ti : Sapphire лазера в различных кон-

денсированных средах [6] показали, что антистоксо-

во уширение спектра СК пропорционально отноше-

нию ширины запрещенной зоны Ui к энергии фо-

тона hω излучения. При филаментации в услови-

ях нормальной дисперсии групповой скорости (ДГС)

спектр имеет унимодальный характер, и интенсив-

ность спектральных компонент монотонно убыва-

ет с уменьшением их длины волны [4, 7]. При фи-

ламентации излучения среднего ИК (инфракрасно-

го) диапазона, который лежит в области аномаль-

ной ДГС большинства прозрачных диэлектриков,

спектр СК в антистоксовой области является суще-
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ственно немонотонным [7–11]. Исследования фила-

ментации в плавленом кварце импульсов при пере-

стройке длины волны в полосе 800–2300 нм пока-

зали, что при аномальной ДГС формируются све-

товые пули (СП) с высокой локализацией светово-

го поля в пространстве и времени [12–14]. Образо-

вание СП с высоким градиентом интенсивности со-

провождается “выбросом” антистоксова излучения,

вызванного сильной фазовой самомодуляцией све-

тового поля на заднем фронте СП [15–17]. В про-

цессе распространения СП формируется изолирован-

ное крыло СК, сдвиг которого в антистоксову об-

ласть возрастает, а спектральная ширина сокраща-

ется с увеличением длины волны импульса [15, 18–

20]. Дисперсионное уравнение для сдвига максиму-

ма антистоксова крыла в зависимости от длины вол-

ны импульса, полученное в [21], обобщает результа-

ты известных экспериментов по исследованию спек-

тра СК при филаментации излучения среднего ИК-

диапазона [8, 9, 15, 18, 20, 22–25].

Связь коротковолновой границы (КВ-отсечки)

спектра антистоксова крыла СК с шириной за-

прещенной зоны диэлектрика при филаментации

излучения среднего ИК-диапазона обсуждалась в

[8, 23, 26], а сдвиг этой границы в сторону более ко-

ротких длин волн с увеличением порядка многофо-

тонности в процессе генерации плазмы наблюдался

и обсуждался в [13, 20, 25]. Однако закономерности

формирования КВ-отсечки в спектре СП среднего

ИК-диапазона и их связь с многофотонной иониза-

цией остались неизученными.
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В настоящем письме представлены результаты

экспериментального и аналитического исследования

процессов, определяющих КВ-отсечку антистоксова

крыла СК в спектре СП среднего ИК-диапазона.

Впервые измерения спектра антистоксова крыла

спектра СП при филаментации в плавленом квар-

це и фторидах выполнены для фемтосекундных им-

пульсов на длине волны, перестраиваемой от 1350 до

4100 нм. Предложена физическая модель формиро-

вания КВ-отсечки в спектре СП, которая основыва-

ется на представлении о фазовой самомодуляции све-

тового поля на заднем фронте световой пули в плаз-

ме при многофотонной ионизации в диэлектрике.

2. Эксперимент. Экспериментальные исследо-

вания спектра СК при филаментации импульсов в

плавленом кварце и кристаллах LiF, CaF2 и BaF2

выполнены на спектрометрическом фемтосекундном

комплексе ИСАН [21]. Длина волны импульсов λ0 ва-

рьировалась от 1350 до 4100 нм. 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 в пятно диаметром 50÷120мкм, энергия

импульсов варьировалась в диапазоне 0.5÷ 18мкДж

для достижения режима одиночной световой пули

при филаментации в рассматриваемых диэлектри-

ках. Для регистрации спектров использовались во-

локонный спектрометр ASP-100MF и спектрометр

ASPIRHS (Avesta Ltd.) в спектральных диапазонах

200–1100 нм и 1200–2500 нм соответственно. При за-

писи интегральных спектров антистоксовой полосы

СК излучение фокусировалось на тонкий диффуз-

ный рассеиватель, установленный непосредственно

перед спектрометрами. В плавленом кварце, CaF2

и BaF2, при рассматриваемых параметрах излуче-

ния не наблюдалась модификация материала, и за-

пись спектров осуществлялась при частоте следова-

ния импульсов 1 КГц. В LiF при филаментации об-

разуются долгоживущие центры окраски, качествен-

но меняющие структуру спектра СК [27]. Поэтому

при регистрации спектров в LiF образец с каждым

импульсом перемещался перпендикулярно направле-

нию его распространения.

3. Экспериментальные результаты. В наших

экспериментах, выполненных во фторидах и плавле-

ном кварце, зарегистрировано независимо от мате-

риала образца возрастание коротковолнового сдвига

и сокращение спектральной ширины антистоксовой

полосы с увеличением длины волны действующего

импульса среднего ИК-диапазона. Это наглядно де-

монстрирует рис. 1, где в качестве примера приве-

дено изменение параметров видимой полосы спек-

Рис. 1. (Цветной онлайн) Длины волн максимума и гра-

ниц (см. вставку) спектральной полосы антистоксова

крыла в спектре СК световой пули, измеренные в LiF

при изменении длины волны воздействующего импуль-

са от 1350 до 3300 нм

тра СК (положение максимума, а также длинновол-

новой и коротковолновой отсечек по уровню 0.01,

см. вставку), измеренные для LiF. Ранее подобный

эффект наблюдался в плавленом кварце также в

[15, 18]. Из приведенных данных видно, что положе-

ние КВ-отсечки λcut имеет другую зависимость от

длины волны действующего импульса, чем положе-

ние максимума антистоксова крыла, определяемое

как уширением спектра, так и интерференционными

эффектами при формировании спектра антистоксо-

ва крыла [21].

В результате обработки экспериментально изме-

ренных спектров антистоксовой полосы СК при фи-

ламентации фемтосекундных импульсов в плавле-

ном кварце, CaF2, BaF2 и LiF определена зависи-

мость сдвига ∆λas = λ0 − λcut КВ-отсечки λcut от

порядка многофотонности K = [Ui/ηω0 + 1], где

ω0 – центральная частота воздействующего излуче-

ния, символ [ ] означает выделение целой части числа

(рис. 2). При монотонном уменьшении λcut в спек-

тре СП с увеличением λ0 (рис. 1), рост ее сдвига

∆λas = λ0 −λcut с увеличением параметра K близок

к линейному (рис. 2). Полученная экспериментально

зависимость ∆λas(K) позволяет предположить, что

существенную роль в формировании коротковолно-

вой отсечки играет многофотонная ионизация.

4. Физическая модель. Анализ эксперимен-

тальных результатов основывается на модели, со-

гласно которой уширение спектра импульса при фор-

мировании СП происходит в результате фазовой са-

момодуляции светового поля при нелинейном взаи-

модействии со средой. В приближении однонаправ-
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Рис. 2. (Цветной онлайн) Зависимости сдвига КВ-

отсечки ∆Λas от порядка многофотонности K, по-

лученные по экспериментально измеренным спектрам

для плавленого кварца, CaF2, BaF2 и LiF

ленного распространения световое поле E(r, t, z) в

нелинейной среде имеет вид:

E(r, t, z) = E0(r, t, z)×

× exp{i(ω0(t− t0)− k0z + ϕnl(r, t, z) + const)}, (1)

где E0(r, t, z) – комплексная амплитуда, ω0, k0 =

= 2π/λ0 – частота и волновое число воздействую-

щего импульса, t0 – временной слой импульса. Пусть

t0 = 0 соответствует центральному слою импульса.

Раскладывая в ряд нелинейный набег фазы ϕ(r, t, z)

в окрестности временного слоя t0 с точностью до пер-

вого порядка малости

ϕnl(r, t, z) = ϕnl(r, t0, z) +
∂ϕ

∂t

∣

∣

∣

∣

t0

(t− t0), (2)

можно представить световое поле E(r, t, z) в виде:

E(r, t, z) = E0(r, t, z)×

× exp{i((ω0 +∆ω)(t− t0)− k0z + const)}, (3)

где ∆ω(r, t0, z) = ∂ϕ
∂t

∣

∣

∣

t0
(r, t0, z) – нелинейное при-

ращение частоты светового поля во временном

слое импульса t0. В СП нелинейный набег фазы

ϕnl(r, t, z) определяется керровской нелинейностью

∆nk(r, , z) и нелинейностью наведенной лазерной

плазмы ∆npl(r, t, z):

ϕnl(r, t, z) = −k0

z
∫

0

(∆nk(r, t, z
′) + ∆npl(r, t, z

′))dz′,

(4)

где z – длина пробега СП. На переднем фронте СП

(t0 < 0), где концентрация электронов в лазерной

плазме пренебрежимо мала и доминирует керров-

ская нелинейность (|∆nk| ≫ |∆npl|), нелинейный

сдвиг частоты равен:

∆ω(r, t0 < 0, z) = −k0n2

z
∫

0

∂I

∂t
(r, t0 < 0, z′)dz′, (5)

где n2 – коэффициент кубичной нелинейности сре-

ды. Поскольку при t0 < 0 градиент интенсивности

во времени ∂I/∂t > 0, то ∆ω(r, t0 < 0, z) < 0, что со-

ответствует стоксову сдвигу частоты светового поля

на переднем фронте СП.

На заднем фронте СП (t0 > 0), где преобладает

вклад лазерной плазмы в изменение показателя пре-

ломления, нелинейный набег фазы ϕnl(r, t0 > 0, z)

определяется приращением действительной части

показателя преломления плазмы, который можно

представить в виде:

∆npl(r, t, z) = −1

2

(

Ω

ω0

)2 (
Ne(r, t, z)

N0

)

, (6)

где Ne(r, t, z) – концентрация электронов на фронте

плазменного канала, формирующегося на хвосте СП,

N0 – концентрация нейтралов, Ω2 = e2N0/(ε0me) –

квадрат плазменной частоты при степени ионизации,

равной единице. Отсюда нелинейный сдвиг частоты

на заднем фронте СП ∆ωas(r, t0 > 0, z) равен:

∆ωas(r, t0 > 0, z) =
k0
2

(

Ω

ω0

)2

×

×
z

∫

0

∂

∂t

(

Ne(r, t0 > 0, z′)

N0

)

dz′. (7)

Так как ∂Ne(r, t0 > 0, z)/∂t > 0, то частотный сдвиг

положительный ∆ωas(r, t0 > 0, z) > 0, и задний

фронт СП является, таким образом, источником ан-

тистоксовых компонент СК.

Изменение концентрации электронов Ne(r, t, z) во

времени определяется в общем случае фотоиониза-

цией, лавинной ионизацией и процессами рекомби-

нации в плазме:

∂Ne(r, t, z)

∂t
=

= W (I)(N0 −Ne(r, t, z)) + νiNe(r, t, z)− βN2
e . (8)

Характерная частота νi неупругих столкновений

электронов с нейтралами равна:

νi =
1

Ui

e2|E0|2
2me(ω2

0 + ν2c )
νc, (9)
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где me, e – масса и заряд электрона, Ui – ширина за-

прещенной зоны, νc – частота упругих столкновений.

В диэлектрике, например, с Ui ≈ 10 эВ и νc ≈ 1014 c−1

при интенсивности I = 1013 Вт/см2 излучения на

длине волны λ0 = 3мкм частота νi, согласно оцен-

кам, составляет около 1015 с−1. Вследствие плазмен-

ной дефокусировки и возникновения ударной волны,

огибающей СП, длительность ее заднего фронта, ко-

торый является источником антистоксовых компо-

нент СК, сокращается до нескольких фемтосекунд

[14]. В этих условиях при относительной концентра-

ции электронов в лазерной плазме, не превышающей

десятой доли процента (Ne < 10−3N0), вкладом ла-

винной ионизации в изменение концентрации элек-

тронов на заднем фронте СП можно пренебречь. Не

влияют на концентрацию электронов Ne и процессы

рекомбинации с характерным временем в несколько

пикосекунд.

В СП пиковая интенсивность светового поля уве-

личивается от 1010 ÷ 1011 Вт/cм2 до интенсивно-

сти насыщения (“ intensity clamping”), порядка 1013÷
1014 Вт/cм2. В плавленом кварце и фторидах на

длине волны среднего ИК-диапазона параметр адиа-

батичности γ = ω0

√
2meUi/(e|A|) [28] при интенсив-

ности насыщения 1014 Вт/см2 меньше единицы, что

соответствует преобладанию туннельной ионизации.

Однако на заднем фронте СП, где интенсивность по-

рядка 1013 Вт/см2, параметр γ ≥ 1, и фотоиониза-

ция происходит в режиме, промежуточном между

туннельной и многофотонной ионизацией. Характер

зависимости сдвига длины волны отсечки ∆λas =

λ0 − λcut от параметра многофотонности в спектре

СП, полученный экспериментально (рис. 2), позво-

ляет предполагать, что в изменении концентрации

электронов на заднем фронте СП, где генерируют-

ся антистоксовы компоненты СК, доминирует мно-

гофотонная ионизация, при которой изменение кон-

центрации электронов во времени описывается урав-

нением:

∂Ne/∂t = σKIKN0, (10)

где σK – сечение многофотонной ионизации, I – ин-

тенсивность на заднем фронте СП. При этом час-

тота коротковолновой отсечки ωcut в антистоксовой

области спектра СК определяется наибольшей скоро-

стью нарастания концентрации электронов, которая

достигается именно при многофотонной, а не тун-

нельной ионизации. Следует заметить, что согласно

экспериментам, выполненным в различных материа-

лах с импульсом на длине волны 1300 нм длительно-

стью 110 фс [29], нелинейное поглощение в широко-

зонных диэлектриках с увеличением интенсивности

до 5 · 1013 Вт/см2 растет пропорционально IK
′

, где

параметр K ′ незначительно меньше порядка много-

фотонностиK. В принятых приближениях антисток-

сово уширение спектра ∆ωas, определяемое по (7),

(10) в предположении, что ∂Ne/∂t − const на длине

пробега СП, принимает вид:

∆ωas =
π

λ0

(

λ0

Λ

)2

zσKIK . (11)

Поскольку сечение σK слабо зависит от интенсивно-

сти, длина пробега СП – от λ0 то, переходя от сдвига

частоты ∆ωas к сдвигу КВ-отсечки ∆λas = λ0−λcut,

можно найти такую функцию F (∆λas, λ0), которая

пропорциональна K:

F (∆λas, λ0) = lg

(

∆λasΛ
2

λ3
0

)

∝ K + const,

где Λ = 2πc/Ω. В твердотельных диэлектриках N0 ≈
≈ 1022 см−3, и плазменная длина волны при полной

ионизации составляет Λ ≈ 0.34мкм.

Линейную зависимость функции от порядка мно-

гофотонности K подтверждают графики, которые

построены по экспериментальным измерениям, вы-

полненным для всех исследованных материалов при

перестройке длины волны импульса среднего ИК-

диапазона от 1350 до 4100 нм (рис. 3). При этом для

Рис. 3. (Цветной онлайн) Рассчитанная по эксперимен-

тальным данным зависимость функции F (∆λas, λ0) от

порядка многофотонности K

расчета функции F (∆λas, λ0), определяющей КВ-

отсечку в плавленом кварце, использованы экспери-

ментальные данные, приведенные в [18]. Следует за-

метить, что, судя по рис. 1, при увеличении длины

волны воздействующего импульса, когда, казалось

бы, вклад туннельной ионизации должен возрастать,
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роль многофотонной ионизации остается определяю-

щей для всего антистоксова крыла СК.

Полученная линейная зависимость функции сим-

вольное написание ее F (∆λas, λ0) от порядка много-

фотонности K убедительно свидетельствует о том,

что длина волны отсечки λcut антистоксова кры-

ла СК, генерируемого СП среднего ИК-диапазона,

определяется многофотонным процессом генерации

динамического фронта плазменного канала свето-

вым полем на заднем фронте СП. Таким образом,

анализ полученных экспериментальных данных по-

казывает, что сдвиг спектра СК в коротковолно-

вую сторону или, иначе говоря, его коротковолновую

отсечку определяет высокая скорость многофотон-

ной ионизации плазмы, создаваемой задним фрон-

том СП.
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