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В работе экспериментально продемонстрирована и подтверждена численным моделированием гене-
рация спектральных компонент на чувствительной к фазе несущей относительно огибающей лазерного
импульса плазменной нелинейности в тонкой пленке селенида цинка (ZnSe). Реализована схема накачка-
зондирование, в которой импульс накачки с длительностью около 1.5 периодов поля, с центральной дли-
ной волны 1.7 мкм и стабилизированной фазой несущей относительно огибающей индуцирует фотоиони-
зацию в тонкой пленке селенида цинка. Зондирующий импульс рассеивается на плазме, генерируя новые
фазочувствительные спектральные компоненты на краях своего спектра. Проведенный теоретический
анализ подтверждает плазменную нелинейность как механизм генерации этих компонент. Наблюдаемый
эффект можно использовать для характреризации фазы предельно коротких импульсов при генерации
гармоник высоких порядков и последовательностей аттосекундных импульсов.
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1. Введение. Среди важнейших явлений оптики

сверхбыстрых процессов, активно развиваемой по-

следние три десятилетия [1], особое место занима-

ет эффект туннельной ионизации, теоретически опи-

санный в пионерских работах Л. В. Келдыша [2, 3].

Явление фотоионизации в газах и твердых телах ле-

жит в основе множества фундаментальных и при-

кладных исследований, связанных, например, с ге-

нерацией гармоник высоких порядков [4–6], аттосе-

кундных [7] и терагерцовых [8] импульсов, исследо-

ванию сверхбыстрой электронной динамики в твер-

дых телах на петагерцовых частотах [9, 10, 11]. Иони-

зация и последующая электронная динамика, вы-

званная сверхкороткими импульсами среднего ин-

фракрасного (ИК) диапазона, позволяет исследовать

зонную структуру полупроводников с помощью ге-

нерации высоких оптических гармоник [12–14] как в

пертурбативном режиме умеренно интенсивных по-

лей, так и в непертурбативном режиме сильных по-

лей. В работах [15–17] проводилось исследование эф-

фекта изменения запрещенной зоны вещества (эф-

фекта Франца–Келдыша [18–21]), вызванного тун-

нельной ионизацией под действием сверхкороткого

импульса среднего ИК-диапазона в полупроводни-

1)e-mail: a.b.fedotov@physics.msu.ru

ках. Кроме того, в настоящее время большой ин-

терес вызывают исследования возможности управ-

ления внутризонной и межзонной электронной ди-

намикой в диэлектриках [22, 23], полупроводниках

[24, 25] и двумерных материалах [26–28].

Исследование таких сверхбыстрых процессов тре-

бует предельно коротких лазерных импульсов [29–32]

со стабилизированной фазой несущей относительно

огибающей (ФНО), длительность которых составля-

ет около одного периода поля или меньше [33–36]. В

случае возбуждения среды мощными однопериодны-

ми лазерными импульсами управление ФНО откры-

вает уникальные возможности для контроля фазо-

чувствительных сверхбыстрых процессов, таких как

фотоионизация, генерация гармоник высокого по-

рядка и эффект Франца–Келдыша.

В настоящем письме экспериментально продемон-

стрировано управление чувствительной к ФНО плаз-

менной нелинейностью, вызывающей генерацию но-

вых спектральных компонент, в тонкой пленке селе-

нида цинка (ZnSe). Сверхбыстрая ионизация, инду-

цированная интенсивным импульсом среднего ИК-

диапазона длительностью около одного периода поля

(8.3 фс на центральной длине волны 1.72 мкм) со ста-

билизированной ФНО в схеме накачка- зондирование

в пленке селенида цинка (ZnSe), приводит к рассея-
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нию широкополосного зондирующего излучения на

вызванной электронной плотностью плазменной до-

бавке к показателю преломления. С помощью изме-

нения ФНО можно управлять электронной плотно-

стью ZnSe, а следовательно, и его плазменной нели-

нейностью.

2. Методы. Для получения сверхкоротких ла-

зерных импульсов была использована лазерная си-

стема [37], состоящая из титан-сапфирового лазера и

регенеративного усилителя чирпированных импуль-

сов, которые служат в качестве излучения накачки в

схеме двухкаскадного оптического параметрического

усилителя, на выходе из которого получаются 180-

мкДж 50-фс импульсы холостой волны с централь-

ной длиной волны около 2 мкм. Часть излучения

холостой волны направляется в f − 2f интерферо-

метр для стабилизации ФНО. Другая часть излуче-

ния, энергия которой управляется с помощью опти-

ческого аттенюатора, фокусируется с помощью лин-

зы из фторида кальция (CaF2) с фокусным рассто-

янием 75 мм на торец полого антрезонансного вол-

новода, расположенного в газовой ячейке, заполнен-

ной аргоном при давлении 4 атм. На входе и на вы-

ходе ячеек использовались сапфировое и CaF2 окна

толщиной 2 мм, а длина волокна составляла 20 см.

Поперечная структура волновода представляет со-

бой полую сердцевину с диаметром 70 мкм, окру-

женную шестью полыми капиллярами с диаметра-

ми 36 мкм и толщиной стенок d ≈ 580 нм [38]. Дис-

персионные свойства, определяемые такой структу-

рой волновода, позволяют реализовать режим соли-

тонной самокопрессии сверхкороткого лазерного им-

пульса, в результате чего формируется предельно ко-

роткий импульс со стабильной ФНО [38] и спектром

шириной более октавы (рис. 1b) с длинами волн от 1

до 2.4 мкм. Характеризация импульса была выполне-

на с помощью метода интерферометрии спектраль-

ной фазы для прямого восстановления электриче-

ского поля (X-SEA-F-SPIDER [39, 40]), полученный

спектр, спектральная фаза и временной профиль им-

пульса представлены на рис. 1a, b.

Длительность импульса составляет τ0 ≈ 8.3фс

(рис. 1c), что при центральной длине волны λ0 ≈

≈ 1720 нм составляет менее 1.5 периодов электро-

магнитного поля. Энергия такого импульса состав-

ляет E ≈ 20мкДж, при этом в центральном предель-

но коротком пике содержится около половины энер-

гии, т.е. E0 ≈ 10мкДж. Учитывая, что эффективный

диаметр моды волновода составляет w0 ≈ 46мкм,

интенсивность на торце достигает I = E0/(τ0πw
2
0) ≈

≈ 70ТВт/см2. Диаметр коллимированного парабо-

лическим зеркалом пучка составил 2.2 мм. Во избе-

Рис. 1. (Цветной онлайн) Схема эксперименталь-
ной установки. Ti:S RegA – фемтосекундная титан-
сапфировый генератор и регенеративный усилитель;
OPA – двухкаскадный оптический параметрический
усилитель; Vis spec – кремниевый спектрометр; X-
SEA-F-SPIDER – система характеризации импульсов;
f − 2f – нелинейный интерферометр для стабилиза-
ции ФНО; BBO3 – кристалл β-бората бария толщиной
0.02 мм; HWP – полуволновая пластина; P – поляриза-
тор; FM – откидное зеркало; L – линза из CaF2 с фо-
кусным расстоянием 75 мм; AR HC PCF – однокольце-
вое антирезонансное полое волокно; W – клиновидные
пластины из CaF2; PM1–PM4 – параболические сереб-
ряные зеркала с фокусным расстоянием 100 мм; SM –
сферическое серебряное зеркала с фокусным расстоя-
нием 100 мм; DL1, DL2 – линии задержки; AP – пла-
стина из CaF2

жание пробоя пленки ZnSe в качестве импульса на-

качки бралось отраженное от клина из CaF2 излу-

чение, а для компенсации остаточной спектральной

фазы и дополнительного ослабления импульс накач-

ки был пропущен через пластину из CaF2 толщиной

1 мм (AP на рис. 1). Отражение от клина из CaF2

под углом 45 градусов составляет ≈ 7.4 %, а отраже-

ние от пластинки ослабляло пучок ещё на 15 %, в ре-

зультате чего основной пик импульса накачки имел

энергию E1 ≈ 0.65 мкДж. Пучок с торца волновода

перестраивался на пленку ZnSe без увеличения, так

что интенсивность излучения в фокусе на образце

достигала I = E1/(τ0πw
2
0) ≈ 4ТВт/см2.

Генерация короткого зондирующего импульса

осуществляется с помощью генерации суммар-

ной частоты (ГСЧ) в кристалле β-бората бария

(BBO3 на рис. 1) толщиной 20 мкм. В кристалле
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смешиваются два импульса – часть, отделенная

от предельно короткого импульса накачки, и ква-

зимонохроматический импульс, получаемый из

регенеративного усилителя. Монохроматичность

последнего достигается с помощью узкополосного

фильтра, выделяющего спектральный диапазон

вблизи 800 нм шириной 1 нм. В такой схеме спек-

тральная ширина фазового синхронизма процесса

ГСЧ позволяет конвертировать широкополосное

ИК излучение в импульс с сопоставимой длительно-

стью, спектр которого лежит в диапазоне от 460 до

600 нм. При этом стоит отметить, что ФНО такого

импульса не является стабильной. Широкополосные

зондирующий импульс и импульс накачки исполь-

зовались для реализации неколлинеарной схемы

накачка-зондирование с углом между пучками

около 5 градусов. Пересечение импульсов в образце

обеспечивалась линией задержки DL2, расположен-

ной в плече импульса накачки. В качестве образца

была использована пленка ZnSe с толщиной около

1 мкм, напыленная на пластину из CaF2. Харак-

теризация прошедшего через образец излучения

зондирующего импульса произведена с помощью

высокочувствительного спектрометра (Maya 2000

Pro Ocean Insight).

На рисунке 2 показаны длинноволновый и корот-

коволновый края спектра зондирующего импульса.

При большой задержке между импульсами, такой

что они не персекаются в пленке ZnSe (рис. 2a, b, при

изменении ФНО ϕCEP импульса накачки, спектр не

меняется. В случае максимального пересечения им-

пульсов в образце (рис. 2c, d) отчетливо наблюдает-

ся генерация новых спектральных компонент как на

длинноволновом, так и на коротковолновом краях

спектра зондирующего импульса, которые осцилли-

руют с периодом π при изменении фазы ϕCEP .

Анализ этого эффекта был проведен с помощью

численного моделирования кинетического уравнения

для динамики электронной плотности и нелинейного

уравнения Шредингера для распространения лазер-

ного излучения:
∂ρ(z, t)

∂t
= W (Ipu(z, t, ϕCEP ))

+ σ(ωpu)ρ(z, t)Ipu(z, t, ϕCEP )/Eg

− ρ(z, t)/τr, (1)

∂Apr(z, ω)

∂z
= −i

ω2
pr

2nprcρcω(1 + ν2e/ω
2)
F [ρ(z, t)Apr(z, t)]

−

σ(ωpr)

2
F [ρ(z, t)Apr(z, t)], (2)

где ρ(z, t) – электронная плотность, z – координата

распространения, t – время в сопровождающей им-

Рис. 2. (Цветной онлайн) Зависимости выходного спек-
тра зондирующего импульса от фазы несущей отно-
сительно огибающей импульса накачки позади тонкой
пленки ZnSe толщиной 1мкм. Задержка была настрое-
на на большое отставание импульса накачки без его пе-
ресечения с зондирующим импульсом (a)–(c) и на мак-
симальное пересечение импульсов в образце (d)–(f)

пульс системе координат, σ(ω) = e2[meǫ0npucνe(1 +

+ ω2/ν2e )]
−1 – сечение ударной ионизации в модели

Друде, νe = 1/τe – частота электронных столкнове-

ний, τe = 3фс [41], ωpu и ωpr – центральные частоты

импульсов накачки и зондирующего, Eg = 2.65 эВ –

ширина запрещенной зоны в отсутствие поля, npu =

= n(ωpu) и npr = n(ωpr) – показатель преломления

селенида цинка, вычисленный по формуле Селлмей-

ера [42], me – масса электрона, ǫ0 – диэлектрическая

постоянная, Apr – комплексный вид поля зондиру-

ющего импульса, Ipu – интенсивность импульса на-

качки, F [·] – преобразование Фурье. Скорость иони-

зации в туннельном режиме W (Ipu) рассчитана по

модели Аммосова–Делоне–Крайнова [43], в которой

она вычисляется от каждого пика электромагнитно-

го поля без усреднения по оптическому периоду. В

качестве начального зондирующего поля взят спек-

трально ограниченный импульс с измеренным в экс-

перименте спектром в отсутствие импульса накачки

(показан на рис. 2a, b), а в качестве начального по-
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ля накачки взят измеренный импульс (рис. 1b, c), к

которому добавлена ФНО ϕCEP . Модель учитывает

эффекты туннельной и лавинной ионизации, вызван-

ной мощным сверхкоротким импульсом накачки, а

также рассеяние зондирующего импульса на плаз-

менной нелинейности. Не включенный в модель кер-

ровский эффект не может приводить к наблюдаемо-

му ϕCEP -зависимому спектральному уширению, так

как фазовая само- и кроссмодуляция зависят только

от огибающей интенсивности и не зависят от фазы

импульса накачки.

Полученный с помощью численного моделирова-

ния выходной спектр зондирующего импульса пока-

зан на рис. 2e, f. Хорошее сходство результатов чис-

ленного моделирования с экспериментально полу-

ченными спектрами (рис. 2c, d) подтверждает адек-

ватность выбранной модели и позволяет глубже про-

никнуть в физический механизм генерации новых

спектральных компонент. В зависимости от ФНО

ϕCEP максимальная мгновенная интенсивность им-

пульса накачки различается и достигает максимума

при ϕCEP = 0.4, составляя ≈ 4ТВт/см2, и миниму-

ма при ϕCEP = 2.4, составляя ≈ 1.5ТВт/см2. Соот-

ветствующие этим фазам временные профили поля

показаны на рис. 3a. Мощный импульс накачки ин-

Рис. 3. (Цветной онлайн) (а) – Поле импульса накачки
при двух значениях фазы несущей относительно оги-
бающей ϕCEP = 0.78 рад (1) и ϕCEP = 2.4 рад (2). (b) –
Расчетная зависимость электронной плотности на зад-
нем фронте импульса накачки от фазы ϕCEP несущей
относительно огибающей импульса накачки

дуцирует ионизацию и рост электронной плотности

ρ(z, t), максимальное значение которой зависит от

фазы ϕCEP , как показано на рис. 3b, и варьирует-

ся от 0.1 · 1020 до 1.5 · 1020 см−3 при изменении ϕCEP

от 0.7 до 2.4 радиан. Для сравнения, критическая

плотность плазмы на длине волны 1.7 мкм состав-

ляет ρc = ω2
pumeǫ0/e

2
≈ 3.8 · 1020 см−3, где e – заряд

электрона. Таким образом, отношение ρ/ρc колеблет-

ся от 0.03 до 0.4. Временной профиль электронной

плотности приводит к зависимым от ФНО нелиней-

ной плазменной добавке к показателю преломления

δnpl(z, t, ϕCEP ) ≈ −ρ(z, t, ϕCEP )/(2nprρc) и нели-

нейному плазменному поглощению αpl(z, t, ϕCEP ) ≈

σ(ωpr)ρ(z, t, ϕCEP )/2, на которых рассеивается поле

зондирующего импульса, генерируя по бокам спек-

тра новые, зависимые от ФНО компоненты.

Следует отметить, что плазменная нелинейность

в аргоне на выходном торце волновода, формирую-

щего импульс накачки, где пиковая интенсивность

достигает около 70 ТВт/см2, также может приводить

к осцилляциям с периодом π в зависимости спек-

тра зондирующего импульса от ϕCEP . Однако та-

кая зависимость от фазы наблюдалась бы и в отсут-

ствии импульса накачки на образце. Рисунки 2a, b

демонстрируют отсутствие осцилляций с периодом

π в спектре зондирующего импульса, тем самым

подтверждая, что фазочувствительные спектраль-

ные компоненты генерируются в образце ZnSe.

На рисунке 4 показаны карты динамики длинно-

волнового (рис. 4а, b) и коротковолнового (рис. 4c, d)

Рис. 4. (Цветной онлайн) Динамика длинноволнового
(a), (b) и коротковолнового (c), (d) крыла спектра
зондирующего импульса при его распространении в
тонкой пленке ZnSe при различных значениях фазы
несущей относительно огибающей импульса накачки
ϕCEP = 0.75π (a), (b), ϕCEP = 0.35π (c) и ϕCEP =

0.15π (d)

крыла спектра зондирующего импульса при его рас-

пространении в ZnSe при двух значениях фазы ϕCEP

импульса накачки, соответствующей самому слабо-

му (рис. 4а, c) и самому сильному (рис. 4b, d) росту

спектральных компонент. При фазе ϕCEP = 0.75π

электронная плотность, индуцированная импульсом

накачки, минимальна (рис. 3b), поэтому спектр зон-

дирующего импульса на рис. 4а, b не претерпевает

существенных изменений. Напротив, при ϕCEP =

= 0.35π и ϕCEP = 0.15π наблюдается максимальный

рост компонент в длинноволновой и коротковолно-
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вой части спектра, соответственно. При этом элек-

тронная плотность составляет более 1.3 · 1020 см−3.

Фаза ϕCEP максимального роста компонент немно-

го отличается от фазы ϕCEP = 0.25π максимальной

электронной плотности из-за того, что максималь-

ный рост наблюдается, когда новые, вызванные плаз-

менной нелинейностью компоненты, генерируются в

фазе с полем пробного импульса. Также на рис. 4d

виден синий сдвиг длин волн коротковолнового кры-

ла спектра зондирующего импульса по мере его рас-

пространения в образце, типичный для рассматрива-

емой плазменной нелинейности.

Полученный эффект можно использовать в до-

полнение к стандартным методикам в сложной за-

даче полной характеризации поля ϕCEP -стабильных

предельно коротких импульсов видимого и ИК-

диапазонов с длительностью около одного и даже

меньше одного оптического периода, так как стан-

дартные методики интерферометрии спектральной

фазы для прямого восстановления электрического

поля (X-SEA-F-SPIDER) и разрешенное по частоте

оптическое стробирование сигнала второй гармоники

(SHG FROG) восстанавливают только огибающую

интенсивности столь коротких импульсов, но не да-

ют информацию о их абсолютной фазе. Точный кон-

троль над фазой однопериодных импульсов позволит

управлять сверхбыстрой электронной динамикой в

диэлектрических и полупроводниковых средах при

процессах генерации гармоник высоких порядков и

последовательностей аттосекундных импульсов.

4. Заключение. Таким образом, эксперимен-

тально продемонстрировано спектральное уширение,

вызванное чувствительной к фазе накачки относи-

тельно огибающей плазменной нелинейностью. Реа-

лизована схема накачка-зондирование, в которой им-

пульс накачки с длительностью около 1.5 оптическо-

го периода и с центральной длиной волны 1.7 мкм

со стабилизированной фазой несущей относительно

огибающей индуцирует чувствительную к этой фа-

зе ионизацию в тонкой пленке селенида цинка. Зон-

дирующий импульс рассеивается на плазме, генери-

руя новые спектральные компоненты на краях своего

спектра. Выполненный с помощью численного моде-

лирования анализ показывает, что новые спектраль-

ные компоненты генерируются за счет плазменной

нелинейной добавки к показателю преломления и

нелинейного плазменного поглощения.
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