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Исследованы возможности генерации пикосекундных импульсов среднего инфракрасного

диапазона в рамановских газовых волоконных лазерах. С использованием в качестве ак-
тивной среды револьверного световода, заполненного смесью молекулярных дейтерия и

водорода, впервые реализована эффективная рамановская генерация на длине волны 3,9
мкм, при этом длительность импульсов составила 4,6 пс, а энергия в импульсе достигала
10 мкДж.
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Введение. Короткие лазерные импульсы в среднем инфракрасном (ИК) диапазоне,
имеющие длительность порядка нескольких пикосекунд и менее, востребованы для реше-
ния научных и практических задач во многих областях, таких как газоанализ и биомеди-
цина. Кроме того, такие импульсы перспективны для прямой лазерной записи волноводов
и других функциональных устройств в объёме таких важных узкозонных материалов, как
кремний, фосфид галлия, сульфид и селенид цинка [1, 2].

В настоящее время для генерации коротких импульсов в среднем ИК-диапазоне в боль-
шинстве случаев используются методы, основанные на применении объёмных оптических
элементов. Данные методы включают в себя прямую генерацию в кристаллах ZnSe или
ZnS, легированных ионами Cr2+ и Fe2+ [3–9], и преобразование ультракоротких импульсов
(УКИ) из ближнего в средний ИК-диапазон с помощью нелинейных кристаллов [10, 11].

Особый интерес представляет разработка волоконно-оптических методов генерации
УКИ среднего ИК-диапазона, поскольку применение волоконных световодов может суще-
ственно упростить лазерную систему и сделать её более компактной. В то время как

волоконно-оптические методы генерации коротких импульсов хорошо развиты в ближнем
ИК-диапазоне [12], в области среднего ИК-диапазона активно развивается несколько под-
ходов. Один из них предполагает отказ от кварцевого стекла и разработку световодов
на основе «мягких» стёкол (флюоридных, теллуритных, халькогенидных). Значительный
прогресс достигнут в волоконных лазерах на основе флюоридного стекла, легированного
редкоземельными элементами, в которых была продемонстрирована генерация фемтосе-
кундных импульсов на длине волны 2,8 мкм [13, 14], а также перестройка длины волны
в диапазоне от 2,8 до 3,6 мкм [15]. Ведутся активные разработки халькогенидных свето-
водов, легированных редкоземельными ионами, в которых недавно удалось впервые про-
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демонстрировать лазерную генерацию на длинах волн до ∼6 мкм пока в непрерывном
режиме [16].

Как концептуально близкий к волоконной схеме следует упомянуть подход, основан-
ный на создании филаментов в газовой среде и генерации в них новых спектральных ком-
понент за счёт четырёхволнового смешения. Так, в работе [17] совместное воздействие
импульсов накачки (30 фс, 790 нм, 0,85 мДж) на основной частоте и на частоте второй
гармоники приводило к филаментации в азоте и генерации на длине волны 3,3 мкм УКИ
длительностью 6,9 фс, спектр которых перекрывал диапазон от 1,8 до 25 мкм.

Нелинейное уширение спектра в газовой среде может быть эффективно реализовано

и без использования филаментов. С этой целью применяются световоды с полой сердце-
виной (СПС). При этом данный подход даёт возможность пользоваться преимуществами
хорошо освоенной технологии кварцевых волоконных световодов, поскольку их оболочка
может быть изготовлена из кварцевого стекла, что не препятствует получению в полых
световодах достаточно низких оптических потерь (< 1 дБ/м) в среднем ИК-диапазоне
(2,5–5 мкм). На основе полых световодов, заполненных благородными газами, было реа-
лизовано нелинейное уширение спектра как в ближнем (0,45–1,3 мкм), так и в среднем
(0,2–4,0 мкм) ИК-диапазонах [18, 19].

Ещё один подход к генерации коротких лазерных импульсов в среднем ИК-диапазоне
основывается на концепции рамановских газовых волоконных лазеров (ГВЛ) [20, 21]. Ак-
тивной средой таких лазеров является световод с полой сердцевиной, которая заполнена
рамановски-активным газом. Благодаря большому стоксовому сдвигу на колебаниях лёг-
ких молекулярных газов (ΩR = 4155, 2987 и 2917 см−1 для H2, D2 и CH4 соответствен-
но) такой подход позволяет преобразовывать короткие лазерные импульсы из ближнего
ИК-диапазона непосредственно в средний ИК-диапазон, используя лишь небольшое число
каскадов вынужденного рамановского рассеяния.

Важную роль при рамановском преобразовании импульсного излучения играет время

фазовой релаксации (T2) молекулярных колебаний. В случае когда длительность импуль-
сов накачки τp удовлетворяет качественному условию τp > 20T2, рамановское преобразо-
вание является стационарным процессом, при котором интенсивность накачки, требуемая
для достижения порога вынужденного рамановского рассеяния, не зависит от τp [22, 23].
Однако если условие стационарности (τp > 20T2) не выполняется, то снижение длительно-
сти τp приводит к существенному возрастанию пороговой интенсивности накачки [22, 23].
Отметим, что в газах время фазовой релаксации достигает довольно больших значений.
Например, при давлении 30 атм время фазовой релаксации в молекулярном водороде со-
ставляет T2 = 200 пс, а в молекулярном дейтерии T2 = 150 пс [21]. Таким образом, для
импульсов накачки длительностью менее ∼10 пс рамановское преобразование в этих газах
происходит в сильно нестационарном режиме (τp � T2). В результате для достижения по-
рога вынужденного рамановского рассеяния требуется повышение интенсивности накачки,
что приводит к проявлению конкурирующих нелинейных эффектов на основе керровской

нелинейности.
Для подавления нежелательных нелинейных эффектов и увеличения эффективности

рамановского преобразования коротких импульсов используется метод, основанный на вне-
сении линейной частотной модуляции (чирпа) в импульсы накачки [24]. Этот метод был
продемонстрирован в объёмных газовых ячейках и использовался для генерации УКИ в ви-
димом и ближнем инфракрасном диапазонах спектра [25–30]. В последние годы данный ме-
тод был реализован в СПС, заполненных различными газами [31–34]. При накачке на длине
волны 1,03 мкм была продемонстрирована генерация импульсов длительностью 560 фс на
длине волны 1,46 мкм в метане [31], 39 фс на длине волны 1,8 мкм в водороде [33] и 920 фс
на длине волны 2,68 мкм в дейтерии в двухкаскадном процессе 1,03→ 1,49→ 2,68 мкм [34].
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Рис. 1. Схема экспериментальной установки. На вставке показано изображение
торца СПС, полученное с помощью электронного микроскопа

Следует отметить, что генерация коротких импульсов в рамановских ГВЛ на фикси-
рованных длинах волн в среднем ИК-диапазоне не только представляет самостоятельный
интерес, но и может рассматриваться как шаг на пути к генерации в полых световодах су-
перконтинуума среднего ИК-диапазона, в котором эффективность преобразования энергии
накачки в длинноволновую область повышена благодаря рамановскому преобразованию.
Принципиальная возможность перехода в рамановском ГВЛ от генерации фиксированных

спектральных компонент к генерации суперконтинуума среднего ИК-диапазона была по-
казана как с помощью численного моделирования (до 4 мкм) [35], так и экспериментально
(до 3,3 мкм) [36].

Целью данной работы является получение рамановской генерации пикосекундных им-
пульсов в спектральной области около 4 мкм, что существенно превышает максимальную
длину волны генерации (2,68 мкм), продемонстрированную в предыдущих работах [34].

Такие импульсы могут открыть новые возможности для генерации суперконтинуума

с длинноволновой границей более 4 мкм.
Схема эксперимента. В качестве активной рамановской среды использовался ре-

вольверный световод [37]. Оболочка револьверного световода была изготовлена из квар-
цевого стекла, а полая сердцевина заполнялась газовой смесью дейтерия и водорода. Ос-
новная идея состоит в том, чтобы реализовать двухкаскадное рамановское преобразование
пикосекундных импульсов, при котором один из каскадов рамановского рассеяния происхо-
дит на колебаниях молекул дейтерия (ΩR = 2987 см−1), а другой каскад — на колебаниях

молекул водорода (ΩR = 4155 см−1). Суммарный стоксовый сдвиг в таком процессе состав-
ляет 7142 см−1, что при накачке на длине волны 1,03 мкм должно приводить к рамановской
генерации на длине волны 3,9 мкм. При этом возможны два канала преобразования длины
волны накачки (1,03 → 1,49 → 3,9 мкм и 1,03 → 1,8 → 3,9 мкм) в зависимости от того, в
какой последовательности идут каскады рамановского рассеяния на молекулах дейтерия

и водорода.
Схема экспериментальной установки показана на рис. 1. Как и в [31, 34], рамановский

ГВЛ реализовывался в однопроходной безрезонаторной схеме (при отсутствии зеркал). В
качестве источника накачки использовался иттербиевый лазер (ТЕТА-6, Авеста), генери-
рующий на длине волны 1,03 мкм спектрально-ограниченные импульсы длительностью
250 фс с энергией в импульсе до 400 мкДж. Частота следования импульсов накачки в на-
ших экспериментах составляла 5 кГц, а используемая средняя мощность не превышала
1 Вт. Длительность импульсов увеличивалась до 12 пс путём внесения линейного чирпа с
помощью дисперсионных элементов, встроенных в лазер накачки. Система линз L1 и L2



18 АВТОМЕТРИЯ. 2023. Т. 59, № 1

служила для ввода чирпированных импульсов накачки в СПС револьверного типа длиной

170 см. Эффективность ввода излучения в световод составляла 84 %. Торцы револьверного
световода были герметично заделаны в миниатюрные кюветы, которые позволяли откачи-
вать/закачивать газовую смесь в полую сердцевину, а также имели кварцевое (на входе)
и сапфировое (на выходе) окна для ввода/вывода излучения. Выходное излучение колли-
мировалось линзой (ZnSe), пропускалось через систему сменных фильтров и подавалось в
измерительный тракт, содержащий измеритель мощности (2936-R, Newport), спектрометр
(МДР204) с охлаждаемым (77 К) приёмником InSb и автокоррелятор (IRA-MIR, Авеста).

Изображение поперечного сечения световода, использованного в данной работе, пока-
зано на рис. 1 (вставка). Диаметр полой сердцевины составлял 75 мкм, что соответствует
диаметру поля моды d = 56 мкм. Оболочка световода образована десятью несоприкаса-
ющимися капиллярами из кварцевого стекла марки F300. Толщина стенки капилляров
составляла 1,15 мкм и обеспечивала наличие спектральных зон прозрачности световода
на длинах волн накачки (1,03 мкм), первых стоксовых компонент (1,49 и 1,8 мкм) и вто-
рых стоксовых компонент (2,68 и 3,9 мкм). Расчётные значения оптических потерь для
основной моды на указанных длинах волн составили: 0,0006 дБ/м (1,03 мкм), 0,22 дБ/м
(1,49 мкм), 0,009 дБ/м (1,8 мкм), 0,23 дБ/м (2,68 мкм) и 0,23 дБ/м (3,9 мкм).

Результаты и обсуждение. Поскольку для двухкаскадного рамановского преобра-
зования 1,03→ 3,9 мкм необходимо наличие в газовой смеси как дейтерия, так и водорода,
возникает вопрос об оптимальном соотношении этих газов. Поэтому в первую очередь

спектральные характеристики выходного излучения рамановского ГВЛ исследовались в

зависимости от соотношения парциальных давлений дейтерия и водорода PD2
/PH2

. При
этом суммарное давление газовой смеси было зафиксировано на уровне PD2

+PH2
= 31 атм.

В тех случаях, когда газовая смесь содержала преимущественно дейтерий (PD2
/PH2

>
> 5) или водород (PD2

/PH2
< 0,1), рамановская генерация в области 3,9 мкм отсутствова-

ла. При выравнивании парциальных давлений (PD2
/PH2

= 1) выходной спектр содержал
спектральную компоненту в области 3,9 мкм, однако её интенсивность была на 2 порядка
меньше по сравнению с компонентой 2,68 мкм, обусловленной двухкаскадным раманов-
ским рассеянием в дейтерии. При соотношении парциальных давлений PD2

/PH2
= 0,5–0,7

наблюдалась стабильная и эффективная генерация в области 3,9 мкм.
Асимметрия по парциальным давлениям водорода и дейтерия, т. е. отклонение от

соотношения PD2
/PH2

= 1 в пользу повышенной концентрации водорода, по нашему мне-
нию, связана с конкуренцией между вторыми стоксовыми компонентами на 2,68 и 3,9 мкм.
Действительно, при возрастании доли дейтерия должно расти число фотонов в стоксо-
вой компоненте на 1,49 мкм, откуда они могут рассеиваться на колебаниях дейтерия в
компоненту на 2,68 нм. Очевидно, что вероятность второго каскада рассеяния именно в
дейтерии растёт с долей дейтерия в смеси и оставляет меньше шансов для водородного

каскада 1, 49 → 3, 9 мкм. Таким образом, канал генерации компоненты на 2,68 мкм по-
давляет генерацию компоненты на 3,9 мкм. В то же время повышение доли водорода в
смеси будет приводить к росту числа фотонов в компоненте на 1,8 мкм, откуда у них есть
только один канал рассеяния (1, 8→ 3, 9 мкм). Однако для реализации этого каскада дей-
терий всё-таки должен присутствовать в некотором количестве, требования к которому
тем меньше, чем больше фотонов содержится в компоненте на 1,8 мкм.

Характерный спектр, измеренный на выходе рамановского ГВЛ в диапазоне

1,1–4,9 мкм при соотношении давлений PD2
/PH2

= 0, 53, показан на рис. 2 (кривая 1).
Среди наиболее интенсивных спектральных линий можно видеть первые стоксовые ком-
поненты λ = 1, 49 мкм и λ = 1, 8 мкм, обусловленные рассеянием накачки (1,03 мкм) на
колебаниях молекул дейтерия и водорода соответственно. Спектральная компонента на
длине волны λ = 2, 68 мкм, вызванная двухкаскадным рассеянием накачки на колебаниях
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Рис. 2. Характерный выходной спектр рамановского ГВЛ, измеренный при со-
отношении давлений PD2/PH2 = 0,53 (кривая 1). Энергия импульсов накачки
12 пс, введённая в револьверный световод, составляла 83,5 мкДж. Спектр оп-
тических потерь (серая область 2), рассчитанный для основной моды исполь-

зуемого револьверного световода

молекул дейтерия, оказывается заметно ослабленной по сравнению с более интенсивным
пиком генерации на длине волны 3,9 мкм (см. рис. 2).

Распределение энергии выходных импульсов по спектральным компонентам исследо-
валось путём измерения средней мощности излучения после прохождения набора спек-
тральных фильтров, дискриминирующих различные компоненты. Следует отметить, что
скачки энергии в каналах 1,49 и 1,8 мкм (рис. 3) связаны с тем, что имеющиеся в нашем
распоряжении фильтры не позволяли полностью разделить эти каналы. Суммарная энер-
гия компонент 1,49 и 1,8 мкм не содержит резких скачков. Порог рамановской генерации
на длине волны 3,9 мкм наблюдался при энергии импульсов накачки ∼50 мкДж (рис. 3, a).
Максимальная энергия в импульсе на длине волны 3,9 мкм составила 10 мкДж, а кван-
товая эффективность преобразования 1,03 → 3,9 мкм достигала 31 % (рис. 3, b). Следует
отметить, когда энергия импульсов накачки превышала 120–130 мкДж, наблюдалось сни-
жение как энергии стоксовых импульсов, так и квантовой эффективности преобразования.
Однако близкий к линейному рост энергии на длине волны 3,9 мкм удавалось восста-
новить небольшой юстировкой узла ввода накачки в полый световод, что указывает на
температурную нестабильность узла ввода при повышении мощности накачки (средняя
мощность накачки приближалась к 1 Вт).

Распределение энергии по спектральным компонентам полезно представить и в

несколько иной форме — в виде числа фотонов в каждой спектральной компоненте, нор-
мированного на число фотонов накачки, введённых в полый световод (см. рис. 3, b). Из
рисунка видно, что в области наиболее эффективной генерации на длине волны 3,9 мкм
(энергия накачки ∼110 мкДж) имеет место следующее распределение выходных фотонов:
только 11 % фотонов остаётся в импульсах накачки, ещё 11 % фотонов остаётся в спек-
тральной компоненте 1,49 мкм, тогда как в стоксовую компоненту 1,8 мкм преобразуется
32 % фотонов накачки. Что касается среднего ИК-диапазона, то только 3 % фотонов преоб-
разуется в компоненту 2,68 мкм, в то время как доля фотонов в наиболее длинноволновой
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Рис. 3. Энергетические характеристики рамановского ГВЛ: a — энергия в им-
пульсе для различных спектральных компонент, включая остаточную энергию
накачки, измеренная на выходе рамановского ГВЛ в зависимости от энергии в
импульсе накачки, введённой в револьверный световод; b — число фотонов в

каждой спектральной компоненте на выходе световода, нормированное на чис-
ло введённых фотонов накачки, в зависимости от введённой энергии накачки.
Суммарное нормированное число фотонов (верхняя штриховая кривая), зареги-

стрированных на выходе полого световода
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Рис. 4. Автокорреляционная функция выходных импульсов на длине волны

3,9 мкм (точки). Энергия импульсов накачки 12 пс, введённая в револьверный
световод, составляла 74 мкДж. Сплошной кривой показана аппроксимация АКФ

в предположении гауссовой формы импульсов
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компоненте 3,9 мкм достигает 31 %. Суммарная доля фотонов, регистрируемых на вы-
ходе световода, составляет при этом 88 % от введённых фотонов накачки, указывая на
то, что 12 % фотонов были потеряны при распространении по световоду, возможно, из-за
частичного возбуждения высших мод полого световода.

Длительность выходных импульсов в среднем ИК-диапазоне измерялась с помощью
автокоррелятора интенсивности. Характерная автокорреляционная функция (АКФ), из-
меренная для импульсов на длине волны 3,9 мкм при введённой в световод энергии им-
пульсов накачки ∼74 мкДж, представлена на рис. 4. Видно, что измеренная АКФ хоро-
шо описывается функцией Гаусса. Длительность стоксовых импульсов на длине волны
3,9 мкм составила 4,6 пс. Поскольку накачка рамановского ГВЛ осуществлялась линейно
чирпированными импульсами (250 фс→ 12 пс), то стоксовые импульсы в области 3,9 мкм
также должны содержать линейный чирп и таким образом допускать дальнейшее сжатие

во внешнем компрессоре. Возможности получения более коротких импульсов, а также оп-
тимизация конструкции рамановского ГВЛ с целью повышения квантовой эффективности

и энергии выходных импульсов требуют дальнейших исследований.
Заключение. В данной работе впервые реализован рамановский газовый волокон-

ный лазер, генерирующий ультракороткие импульсы на длине волны 3,9 мкм, при на-
качке на длине волны 1,03 мкм. Достигнута квантовая эффективность преобразования
1,03→ 3,9 мкм порядка 31 %, а максимальная энергия в импульсе на длине волны 3,9 мкм
составила 10 мкДж. Длительность выходных импульсов на длине волны 3,9 мкм состави-
ла 4,6 пс. Результаты данной работы указывают на перспективность рамановских газовых
волоконных лазеров как эффективных источников УКИ с высокой энергией в импульсе в

среднем ИК-диапазоне.
Финансирование. Работа выполнена при поддержке Российского научного фонда

(грант № 19-12-00361).
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