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1. Введение

Методы нелинейной оптики традиционно используют-
ся для получения лазерного излучения в различных спек-
тральных областях. Однако существуют малоосвоенные 
области, например области дальнего и особенно вакуум-
ного ультрафиолета (ВУФ). Прежде всего это связано с 
ограниченным количеством нелинейно-оптических кри-
сталлов, прозрачных в данных областях, а также с труд-
ностями, возникающими при реализации углового син-
хронизма. Например, фазосогласованная генерация вто-
рой гармоники (ГВГ) возможна на предельно короткой 
(204.8 нм) длине волны в кристалле b-бората бария (BBO). 
При использовании известных кристаллов продвижение 
в более коротковолновую область спектра возможно лишь 
путем генерации излучения на суммарной частоте, что в 
свою очередь приводит к радикальному усложнению экс-
периментальных схем. В этом случае используются, как 
правило, мощные фемтосекундные лазерные системы с 
регенеративными усилителями, а также большое коли
чество нелинейных кристаллов, что вызывает необходи-
мость в схемах задержки для синхронизации импульсов. 
Подробный анализ генерации излучения в области длин 
волн вблизи 200 нм выполнен в работе [1].

С точки зрения продвижения в ВУФ область представ-
ляет интерес кристалл тетрабората стронция (SBO), ко-
ротковолновая граница области прозрачности которого 
из всех известных нелинейных кристаллов лежит наибо-
лее далеко, а именно вблизи 125 нм. Тетраборат стронция 

обладает самыми высокими нелинейными коэффициен-
тами среди кристаллов, прозрачных в дальней УФ обла-
сти спектра, а также имеет высокую лучевую стойкость. 
Однако ввиду малого двулучепреломления угловой син-
хронизм при ГВГ в данном кристалле невозможен [2]. 
Несмотря на это, ранее отмечалась аномальная зависи-
мость генерируемого сигнала второй гармоники от угла 
распространения излучения в кристалле SBO [3] и отно
сительно высокая (вплоть до 1%) эффективность преоб-
разования [3, 4], нехарактерная для несинхронной генера-
ции излучения. В ходе наших исследований установлено, 
что кристаллы SBO склонны к образованию нерегуляр-
ных доменных структур [5]. Данные структуры имеют ро-
стовую природу и представляют собой последователь-
ность областей с чередующейся ориентацией вектора ста-
тической поляризации и знаком нелинейной восприим-
чивости второго порядка, что позволяет рассматривать 
их как нелинейный фотонный кристалл (НФК) [6]. 

Экспериментально показано, что при наличии таких 
структур в кристаллах SBO могут быть реализованы такие 
типы синхронизма, как случайный (стохастический) фазо-
вый квазисинхронизм [7, 8] и нелинейная дифракция [9 – 11]. 
Случайный фазовый квазисинхронизм, предсказанный в 
[12, 13] и экспериментально впервые наблюдавшийся в [14], 
по эффективности преобразования занимает промежуточ-
ное положение между несинхронной генерацией излуче-
ния и квазисинхронизмом, который реализуется в регу-
лярных доменных структурах (РДС) [15, 16]. Если в от
сутствие синхронизма мощность генерируемого сигнала 
осциллирует вдоль нелинейной среды с периодом, рав-
ным двум когерентным длинам, то в условиях квазисин-
хронизма мощность генерируемого излучения является 
квадратичной функцией числа доменов. Нерегулярность 
доменов по толщине приводит к тому, что генерируемый 
сигнал в среднем растет линейно с расстоянием в среде 
[14, 17]. При этом эффективность преобразования слабо 
зависит от точности угловой установки кристалла и спек-
тральных характеристик преобразуемого излучения. Таким 
образом, снижение эффективности преобразования в этом 
случае является платой за перестройку излучения в широ-
ких спектральном и угловом диапазонах. В частности на 
этом основана возможность измерения длительности пе-
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рестраиваемых по частоте УКИ при фиксированном по-
ложении НФК [18].

В оптике линейных фотонных кристаллов (ФК) устоя-
лось понятие зонной структуры ФК, т. е. областей значе-
ний частоты и тангенциальной составляющей волнового 
вектора, в которых постоянная распространения являет-
ся либо чисто вещественной, либо комплексной [19]. В свя-
зи с этим нами предложено распространить концепцию 
зонной структуры линейного ФК на НФК [7]. В качестве 
естественных координат в этом случае уместно выбрать 
длину волны падающего излучения и угол падения. Таким 
образом, зонная структура НФК является обобщением его 
спектральных и угловых зависимостей интенсивности ге-
нерируемого излучения и отражает области наиболее эф-
фективной генерации. В отличие от зонной структуры ФК, 
зонная структура НФК испытывает красный сдвиг [7], ко-
торый заключается в сохранении эффективности гене
рации излучения при согласованном увеличении длины 
волны основного излучения и угла его падения на НФК. 
Экспериментальное подтверждение такого поведения по-
лучено в работе [20]. В настоящей работе приведены ре-
зультаты дальнейших экспериментальных исследований 
генерации четвертой гармоники фемтосекундного лазера 
на титан-сапфире в условиях случайного фазового квази-
синхронизма в нелинейном фотонном кристалле SBO.

2. Теоретическая модель

Рассмотрим одномерную нерегулярную структуру, со-
стоящую из N плоских слоев (доменов) однородного не-
линейного материала, неограниченного в поперечной пло-
скости xy, но имеющего конечную толщину в направле-
нии z. Соседние домены отличаются друг от друга знаком 
компоненты тензора нелинейной восприимчивости вто-
рого порядка. Пусть излучение с частотами wi и wj рас-
пространяется вдоль оси z, а электрическое поле линейно 
поляризовано в плоскости падения. В предположении, 
что показатель преломления и его дисперсия одинаковы 
во всех доменах, будем считать, что нелинейная воспри-
имчивость второго порядка периодически меняет знак от 
домена к домену. Тогда в приближении плоских гармони-
ческих волн и в отсутствие истощения накачки амплитуда 
поля, полученного в результате трехволнового смешения 
(Wk = wi + wj) в пределах одного домена толщиной d, есть
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где c(2) – компонента тензора нелинейной восприимчи
вости; Ei, j – амплитуда поля излучения на частотах wi, j ; 
Dkijk = K'k – k'i – k'j – волновая расстройка; k'i, j = wi, j  n(wi, j)/c 
и K'k = Wk n(Wk)/c – волновые векторы основного и генери-
руемого излучений соответственно. Распространив далее 
этот подход на всю структуру, составленную из чередую-
щихся противоположно поляризованных доменов, полу-
чим суммарную амплитуду поля, генерируемого всеми до-
менами при распространении основного излучения внутри 
кристалла под углом q' к оси z:
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где n – номер домена; dn – толщина отдельного домена; 
cn
(2) = (–1)n|c(2)| – его нелинейная восприимчивость вто
рого порядка. В выражении (1) проведено интегрирова-
ние в пределах каждого отдельного домена и суммиру
ется вклад каждого домена с учетом различного набега 
фазы до плоскости детектирования. Несмотря на кажу-
щуюся простоту, в рамках данной модели было получе-
но  хорошее согласие с экспериментом [7, 20]. Обобщим 
этот подход на случай импульсов c широким спектром. 
Примем гауссов профиль спектра основного излучения 
Ei, j exp[–(wi, j – w0)2/Dw2], где w0 – центральная частота; 
2Dw – полная ширина спектра по уровню 1/e. Напряжен
ность генерируемого поля, соответствующая отдельной 
спектральной компоненте, будет иметь следующий вид:
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Здесь суммирование производится по всем индексам: i, j = 
1, 2, ... M, причем k = i + j. Использование формул (1) и (2) 
для расчета нелинейного преобразования в конкретном 
образце требует знания толщин всех доменов. Такая ин-
формация может быть получена с помощью оптической 
либо (для доменов малой толщины) электронной микро-
скопии.

3. Описание эксперимента

Исследуемый образец с размерами 5 ́  11 ́  9 мм содер-
жал доменную структуру протяженностью 2.1 мм вдоль 
кристаллографической оси a. Основываясь на том факте, 
что области с различной ориентацией вектора статиче-
ской поляризации подвержены химическому травлению в 
разной степени, была визуализирована доменная структу-
ра SBO. Доменная структура была исследована с помощью 
оптического микроскопа Carl Zeiss Axio Observer.A1m. 
Она содержала 262 домена, толщины которых варьирова-
лись от десятых долей микрона до десятков микрон. Сред
ний размер домена составил 8 мкм.

Источником излучения накачки в экспериментальной 
установке по генерации четвертой гармоники служил фем-
тосекундный лазер на титан-сапфире, перестраиваемый в 
спектральном диапазоне 720 – 960 нм. Максимальная сред-
няя мощность излучения накачки достигала 960 мВт, дли-
тельность импульсов была равна 40 – 100 фс. Излучение 
накачки с помощью линзы с фокусным расстоянием 10 см 
фокусировалось в кристалл BBO толщиной 1 мм, в кото-
ром генерировалось излучение второй гармоники. Это из-
лучение коллимировалось с помощью второй аналогич-
ной линзы. Максимальная средняя мощность излучения 
на частоте второй гармоники достигала 135 мВт, что со-
ответствует коэффициенту преобразования 14.4 %. Излу
чение второй гармоники выделялось с помощью призмы 
Глана и фокусировалось при помощи линзы с фокусным 
расстоянием 5 см в центр НФК. Радиус пучка излучения 
второй гармоники в перетяжке составил 37 мкм по уров-
ню мощности 1/e2, что соответствует пиковой плотности 
мощности до 0.3 ГВт/см2. Поляризация излучения второй 
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гармоники совпадала с кристаллографической осью c, 
так что использовался максимальный нелинейный коэф-
фициент dccc. 

Излучение, генерируемое на частоте четвертой гармо-
ники, фокусировалось на входной щели монохроматора 
MSDD 1000, оснащенного матричным фотоприемником 
Hamamatsu HLS192 для регистрации спектров. Спектраль
ное разрешение монохроматора в рассматриваемом диапа-
зоне составляло 0.023 нм (5 см–1). На аксиальном выходе 
монохроматора был установлен детектор Newport 918D, 
сопряженный с измерителем мощности Newport 1931-C, 
либо ФЭУ Hamamatsu H5783-04. Перед монохроматором 
находился интерференционный фильтр Acton 172-N с мак-
симумом пропускания на длине волны 173.5 нм (пропу-
скание на длине волны 200 нм составляло 6.5 %). Макси
мальная средняя мощность излучения четвертой гармони-
ки на центральной длине волны 200 нм достигала 1 мкВт, 
что соответствует эффективности преобразования из вто-
рой гармоники в четвертую 10–5. Эффективность преоб-
разования, достигнутая в эксперименте, может быть уве-
личена по меньшей мере на два порядка, прежде чем на-
ступит оптический пробой среды.

4. Экспериментальные результаты  
и их обсуждение

На рис.1 представлены спектры второй и четвертой 
гармоник; спектр четвертой гармоники получен при нор-
мальном падении излучения второй гармоники на НФК. 
Ширина спектра излучения второй гармоники по полу-
высоте составляла 2.2 нм. Видно, что спектр излучения 
четвертой гармоники имеет форму, нетипичную для спек-
тра излучения, сгенерированного в условиях углового син-
хронизма. В отличие от гладкого спектра второй гармо-
ники спектр излучения четвертой гармоники состоит из 
острых пичков, типичная ширина которых составляет 1 Å, 
тогда как расстояние между ними равно 1 – 3 Å. Отметим, 
что расчетная спектральная ширина синхронизма, соот-
ветствующая первому порядку квазисинхронизма для ГВГ 
в РДС, составляла бы в рассматриваемом спектральном 
диапазоне всего ~0.5 Å. Принимая во внимание пичковый 
характер спектра, следует ожидать нарушения временной 
структуры импульсов генерируемого излучения.

На рис.2,а приведены экспериментальные спектры ге-
нерируемого излучения в виде диаграммы спектральной 

плотности в диапазоне углов поворота НФК вокруг кри-
сталлографической оси b от –30° до 30° с шагом 1° при 
фиксированном значении центральной частоты основно-
го излучения. Видно, что при повороте НФК спектраль-
ные компоненты испытывают сдвиг в длинноволновую 
область в пределах спектра излучения накачки, что по-
зволяет связать пичковую структуру в спектре четвертой 
гармоники с зонной структурой НФК [7]. Природа дан-
ного эффекта заключается в том, что с увеличением дли-
ны волны основного излучения фазовая расстройка взаи-
модействующих волн компенсируется за счет увеличения 
оптической толщины доменов при повороте НФК.

На рис.2,б представлен результат расчета зонной струк-
туры НФК с учетом ширины спектра излучения накач-
ки, выполненного согласно (2) для процесса ГВГ. Данный 
расчет позволяет убедиться, что зависимость положения 
отдельных спектральных компонент от угла поворота со-
ответствует экспериментальной. Использование обобщен-
ной формулы (2) для расчета спектра генерируемого излу-
чения не приводит к уширению пичков в этом спектре по 
сравнению со спектром, рассчитанным по формуле (1) [20]. 
Объясняется это тем обстоятельством, что при имеющей-
ся в кристалле SBO дисперсии в области частот основного 
излучения фазовая расстройка для данной частотной ком-
поненты генерируемого излучения приблизительно оди-
накова для всех возможных комбинаций частотных ком-
понент в пределах спектра основного излучения.

Аналогично диаграмме, представленной на рис.2,б 
для НФК, расчетным путем получена диаграмма спек-

Рис.1.  Спектры второй и четвертой гармоник излучения фемтосе-
кундного лазера.

Рис.2.  Экспериментальная (а) и расчетная (б) угловые зависимости 
спектральной плотности мощности генерируемого излучения вбли-
зи l = 200 нм.
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тральной плотности мощности генерируемого излучения 
(рис.3,а), соответствующая монодоменному образцу тол-
щиной 432 мкм (в рассматриваемом процессе на данной 
толщине укладывается от 465 до 475 длин когерентности 
для различных спектральных компонент). Сечение диа-
граммы в любой точке по оси абсцисс представляет собой 
спектр генерируемого излучения – частотную гребенку 
эквидистантных пичков с огибающей правильной формы, 
что и наблюдалось экспериментально (рис.3,б). Данная 
зависимость является спектральным аналогом угловых 
осцилляций Мэйкера [21]. Небольшое различие между 
пичками в расчетном и экспериментальном спектрах, судя 
по всему, обусловлено неточностью определения показа-
теля преломления в данном спектральном диапазоне.

Целесообразно ввести фактор увеличения эффектив-
ности нелинейного преобразования за счет эффекта слу-
чайного фазового квазисинхронизма в виде отношения 
эффективностей преобразования в НФК и в монодомен-
ном образце. В случае преобразования широкополосного 
излучения в рандомизированном НФК этот фактор мо-
жет сильно отличаться в пределах ширины спектра генери-
руемого излучения. В таком случае целесообразно исполь-
зовать для его определения интегральные по спектру мощ-
ности генерируемого излучения в НФК и в монодоменном 
образце величины. В качестве образца для сравнения был 
использован монодоменный образец толщиной 432 мкм 

в направлении кристаллографической оси a, ориентиро-
ванный кристаллографической осью c вдоль направле-
ния поляризации излучения второй гармоники. Фактор 
увеличения эффективности преобразования за счет слу-
чайного фазового квазисинхронизма составил 320, что по 
порядку величины согласуется с расчетным значением. 
Последнее, однако, примерно в 800 раз меньше расчетной 
величины, соответствующей первому порядку квазисин-
хронизма в РДС той же толщины, что и рассматривае-
мый НФК. Существенное снижение эффективности пре-
образования является платой за возможность перестройки 
генерации излучения в широком спектральном диапазоне.

Путем изменения центральной длины волны основно-
го излучения нами получена перестраиваемая генерация 
четвертой гармоники излучения фемтосекундного лазера 
на титан-сапфире в НФК SBO в спектральном диапазоне 
187.5 – 215 нм (рис.4). Основными факторами, ограничива-
ющими коротковолновую границу области перестройки 
генерируемого излучения, являются, в первую очередь, 
поглощение воздуха, а также перестроечная кривая лазе-
ра накачки, тогда как поглощение SBO оказывает второ-
степенное влияние. Мы обнаружили пик в спектре погло-
щения материала НФК, приходящийся на длину волны 
209 нм, с соответствующим коэффициентом поглощения 
0.6 см–1 (0.45 см–1 на 200 нм). Согласно [4] поглощение в 
этой области не связано с основными компонентами ма-

Рис.3.  Спектрально-угловая диаграмма генерируемого в монодо-
менном образце излучения (а) и расчетный (штриховая кривая) и 
измеренный (сплошная кривая) спектры излучения, сгенерирован-
ного в монодоменном образце при нормальном падении основно-
го излучения (б).

Рис.4.  Спектры четвертой гармоники излучения фемтосекундного 
лазера при различных центральных длинах волн излучения накач-
ки (а) и зависимость средней мощности P4w излучения четвертой 
гармоники от центральной длины волны преобразованного излу-
чения (б).
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териала НФК. Следует предположить, что данные осо-
бенности поглощения обусловлены непреднамеренными 
примесями. Следовательно, при улучшении качества ис
ходных материалов и при использовании технологии, обес
печивающей защиту расплава от загрязнений в процессе 
роста, данные примеси могут быть удалены.

На рис.5 приведена зависимость средней мощности из-
лучения, генерируемого в НФК, от мощности накачки, 
которая достаточно хорошо описывается квадратичным 
законом, точно так же, как и в случаях углового и фазово-
го квазисинхронизмов [22]. Этот факт подтверждает пра-
вомерность используемой нами простой расчетной моде-
ли (2). Кроме того это означает, что при дальнейшем по-
вышении интенсивности накачки свыше 0.3 ГВт/см2 сле-

дует ожидать значительного роста мощности коротко-
волнового излучения.

Одна из особенностей нелинейно-оптического преоб-
разования излучения в НФК связана с направлением рас-
пространения излучения через доменную структуру. Оче
видно, что последовательности доменов в этих случаях 
различны по толщине. Однако с точки зрения интенсив-
ности генерируемого излучения на выходе кристалла эти 
структуры являются эквивалентными, поскольку имеют 
один спектр векторов обратной решетки. Эту эквивалент-
ность иллюстрирует расчет с помощью выражения (2) 
(рис.6). Как следует из рис.6, для данных структур эволю-
ция спектров генерируемого излучения при распростране-
нии основного излучения в противоположных направле-
ниях будет различна, а ее результат – одинаковым. В про-
цессе эволюции наблюдается сужение пичков в спектре 
генерируемого излучения.

Кроме того, интегральная по спектру мощность не за-
висит от направления распространения излучения (рис.7,а). 
С целью экспериментальной проверки этого предполо
жения были записаны спектры генерируемого излучения 
при распространении излучения накачки в прямом и об-
ратном направлениях. В ходе этой процедуры произво
дилась оптимизация максимальной мощности генерируе-
мого излучения путем изменения положения фокального 
пятна внутри НФК. Как видно из рис.7,б, спектр генери-
руемого излучения сохраняется неизменным вне зависимо-
сти от направления распространения основного излучения 
через структуру НФК, равно как и при перемещении НФК 

Рис.5.  Экспериментальная зависимость средней мощности излуче-
ния четвертой гармоники P4w от средней мощности излучения вто-
рой гармоники P2w.

Рис.6.  Эволюция сигнала, генерируемого в НФК вдоль доменной 
структуры в прямом (а) и в обратном (б) направлениях.

Рис.7.  Расчетная зависимость интегральной мощности на частоте 
четвертой гармоники от направления распространения основного 
излучения (а) и спектр генерируемого излучения при распростра-
нении излучения накачки через НФК в прямом (сплошная кривая) 
и в обратном (штриховая кривая) направлениях (б).
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по трем координатам. Последнее обстоятельство свиде-
тельствует о высокой степени упорядоченности доменной 
структуры в кристаллографической плоскости bc. Наблю
давшийся спад мощности генерируемого излучения на 
15 % при распространении излучения накачки сначала че-
рез структуру НФК, а затем через протяженный монодо-
менный участок позволяет оценить коэффициент погло-
щения материала НФК на длине волны 200 нм в 0.54 см–1. 
Это значение находится в удовлетворительном согласии 
с коэффициентами поглощения спектров, записанных для 
исследуемого НФК и пластинки SBO толщиной 432 мкм.

Приведенный на рис.7,а расчет позволяет также су-
дить о степени неоднородности структуры исследуемого 
образца НФК. Несмотря на то что в пределах всего об-
разца рост интегральной интенсивности генерируемого 
излучения можно грубо считать близким к линейному, на 
отдельных участках внутри структуры эта интенсивность 
растет существенно быстрее, чем во всей структуре. Это 
позволяет надеяться, что в процессе развития техноло-
гии получения НФК SBO эффективность преобразования 
удастся повысить не только за счет повышения интенсив-
ности накачки, как обсуждалось выше, но и за счет более 
благоприятного распределения толщин доменов.

5. Заключение

Таким образом, в спектральном диапазоне 187.5 – 215 нм 
получена каскадная перестраиваемая генерация четвертой 
гармоники излучения фемтосекундного лазера на титан-
сапфире с использованием случайного фазового квази-
синхронизма в НФК SBO. Интегральное по спектру увели-
чение эффективности преобразования вследствие случай-
ного фазового квазисинхронизма по сравнению со случаем 
несинхронной генерации в монодоменном образце соста-
вило 320 раз. Максимальная средняя мощность излучения 
четвертой гармоники равнялась 1 мкВт. Мощность гене-
рируемого излучения, как функция мощности основного 
излучения, изменяется по квадратичному закону. В рам-
ках стационарной модели учет процессов генерации излу-
чения на суммарных частотах в пределах спектра основно-
го излучения не приводит к уширению пичков в спектре 
генерируемого излучения. Нелинейный фотонный кри-
сталл SBO, в котором реализуется случайный фазовый 
квазисинхронизм, может служить основой некритичного 
по угловым и спектральным характеристикам нелинейно-
оптического преобразователя излучения, перестраиваемо-
го в вакуумной ультрафиолетовой области спектра.
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