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1. Введение

Новая волна интереса к кристаллическим ВКР-лазе
рам возникла в начале 2000-х гг., когда была разработана 
технология синтеза и выращивания крупных кристаллов 
вольфраматов бария и стронция [1 – 5], обладающих вы-
сокими пиковыми и интегральными сечениями ВКР-
усиления и позволяющих создавать мощные и компакт-
ные твердотельные ВКР-лазеры [6 – 37]. Многокаскадная 
генерация ВКР-компонент излучения высокого порядка 
при использовании данных кристаллов, имеющих к тому же 
широкий диапазон прозрачности, может обеспечить даль
нейшее продвижение в ИК область спектра вплоть до края 
прозрачности активного ВКР-материала [23]. Однако ре-
ализация каскадной генерации высших стоксовых компо-
нент излучения ограничена снижением коэффициента ВКР- 
усиления [19] и порогом лучевой стойкости ВКР-среды.

Одним из путей реализации ВКР в ИК диапазоне спек
тра является уменьшение длительности импульсов накач-
ки до пикосекунд, за счет чего существенно возрастает 
лучевая стойкость ВКР-среды и, следовательно, появля-
ется возможность увеличения интенсивности накачки 
выше пороговой при однопроходном ВКР даже в случае 
короткой среды. При этом могут быть соблюдены усло-
вия для параметрической четырехволновой связи ВКР-
компонент, что снижает пороги их генерации [38 – 40]. 
Однако режим ВКР становится нестационарным, т. к. дли
тельность импульса накачки оказывается сравнимой с 
временем дефазировки оптических фононов, а это повы-

шает пороги ВКР-генерации [16]. Данные конкурирую-
щие процессы требуют детального анализа при сравни-
тельном исследовании многоволнового ВКР в кристал-
лах при пикосекундной накачке.

В настоящей работе проведено экспериментальное ис-
следование четырехволновой ВКР-генерации в кристал-
лах вольфраматов бария и стронция при накачке пикосе-
кундным лазерным излучением с длиной волны 1064 нм.

2. Экспериментальная установка

Экспериментальная установка показана на рис.1. На
качка кристаллов BaWO4 и SrWO4 проводилась лабора-
торной генераторно-усилительной лазерной системой, 
излучающей на длине волны lL = 1064 нм. Применялся 
лазерный Nd : YAG-генератор с квазинепрерывной ди
одной накачкой и пассивной синхронизацией мод полу-
проводниковым насыщающимся поглотителем. При ис-
пользовании режима разгрузки резонатора лазерный 
осциллятор генерировал одиночные лазерные импульсы с 
энергией 20 ± 2 мкДж и вертикальной линейной поляри-
зацией. Выходной пучок излучения имел профиль, близ-
кий к гауссову по обеим поперечным координатам. Дли
тельность импульсов, измеренная стрик-камерой, состави-
ла 18 ± 2 пс. Подробное описание лазерной установки 
представлено в [41].

Для увеличения энергии генерируемых лазерных им-
пульсов применялся однопроходный лазерный Nd : YAG- 
усилитель с ламповой накачкой. Максимальная энергия 
усиленного лазерного импульса на входе накачиваемого 
ВКР-кристалла (BaWO4 или SrWO4) составила 2 мДж при 
нестабильности 10 % от импульса к импульсу. Лазерный 
пучок на выходе усилителя имел диаметр ~1.5 мм и пара-
метр качества M 2 » 1.8. Длительность лазерного импуль-
са не изменялась при усилении. Использовалась частота 
следования лазерных импульсов до 3 Гц.

Для увеличения интенсивности лазерного излучения 
поперечное сечение пучка было уменьшено до 3.1    
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10–3 см2 (по уровню e –2 от максимальной интенсивности) 
с помощью телескопической системы, состоящей из двух 
собирающих линз – Л2 ( f = 100 мм) и Л3 ( f = 50 мм). 
Спектр ВКР-излучения измерялся спектрометром Ocean-
Optics NIR512 (диапазон длин волн 850 – 1700 нм, разре-
шение 3 нм). Лазерное излучение накачки пропускалось 
через фильтр из кремниевой пластины или фильтр Thorlabs 
FEL1150. Одновременно осуществлялось прецизионное 
измерение энергии лазерных импульсов накачки измери-
телем мощности и энергии Coherent FieldMax II при от-
ветвлении части лазерного излучения полуволновой пла-
стинкой и поляризатором, установленными на выходе 
лазерного усилителя.

Исследованные ВКР-кристаллы BaWO4 и SrWO4 были 
выращены в Научном центре лазерных материалов и тех-
нологий ИОФ РАН.

3. Пороги генерации первой, второй 
и третьей стоксовых ВКР-компонент 
излучения в кристаллах BaWO4 и SrWO4

Кристаллы BaWO4 и SrWO4 имели размеры 0.8 и 1.1 см 
в направлении оптической оси, а также 1.2 и 4.7 см в пер-
пендикулярном направлении соответственно. Торцы кри
сталлов были отполированы для реализации накачки в 
обоих этих направлениях.

В настоящей работе измерялись экспериментальные 
пороги генерации различных ВКР-компонент излучения. 
Нужно отметить, что хотя в отсутствие собственных по-
терь процесс ВКР не имеет порога, но фактически суще-
ствует экспериментальный порог, обусловленный тем, что 
на начальном этапе интенсивность ВКР-излучения очень 
быстро экспоненциально нарастает. При стационарном 
ВКР инкремент данного нарастания G0 = gILL [11], где 
g – коэффициент ВКР-усиления; IL – интенсивность излу-
чения накачки; L – длина взаимодействия. При нестацио-
нарном ВКР нарастание интенсивности ВКР-излучения 
остается экспоненциальным, но происходит медленнее. 
Например, в пределе больших коэффициентов усиления 
для прямоугольного импульса накачки инкремент экспо-
ненциального нарастания G = (4G0tL/tR)1/2 [42], где tr – 
время дефазировки оптических фононов; tL – длитель-
ность лазерного импульса накачки. Экспериментальный 
порог ВКР обычно связывают с условиями, при которых 
излучение накачки заметно истощается [3, 11, 43]. Хорошо 
известно, что для большинства типов вынужденного рас-
сеяния света, в том числе и для ВКР, при инкременте на-
растания G » 30 интенсивность ВКР-излучения становит-
ся соизмеримой с интенсивностью излучения накачки 
(IS » IL), а уменьшение последней на 20 % (при уменьше-

нии G до 24) приводит к уменьшению интенсивности 
ВКР-излучения в e30/e24 » 400 раз [43]. Условно в качестве 
порогового инкремента Gth можно выбрать значение 25 [11], 
при котором интенсивность ВКР-излучения в e30/e25 » 
100 раз меньше интенсивности излучения накачки. Тогда 
экспериментально порог ВКР можно определять как си-
туацию, в которой интенсивность стоксовой компоненты 
достигает 1 % от интенсивности накачки. Пороги ВКР-
генерации высших стоксовых компонент для общности 
можно определять таким же образом.

Экспериментальные пороги генерации ВКР-компонент 
излучения мы регистрировали при наблюдении спектра 
ВКР-излучения и одновременном измерении энергии ла-
зерного излучения накачки. Увеличивая энергию накач-
ки, мы регистрировали ее пороговые значения Wth, соот-
ветствующие указанному выше критерию. При этом по-
грешность измерения пороговых энергий накачки для ге-
нерации ВКР-компонент не зависела от нестабильности 
работы лазера накачки и снижалась до приборной ошиб-
ки (менее 5 %). Нужно отметить, что погрешность оценки 
порога по интенсивности (которая определяет инкремент 
нарастания G) зависела также от погрешностей оценки 
поперечного сечения пучка (~10 %) и длительности им-
пульса (11 %), т. е. суммарная погрешность определения по
роговой интенсивности ВКР-генерации составляла ~26 %.

Сначала мы проводили накачку вдоль оптической оси 
c кристаллов BaWO4 и SrWO4, т. е. k ||c, E ̂  c. В кристалле 
BaWO4 пороговая энергия Wth1 излучения накачки для 
генерации первой стоксовой ВКР-компоненты с длиной 
волны l1 = 1181 нм (комбинационный сдвиг частоты 
926 см–1 [4]) составила 0.93 ± 0.05 мДж. Для кристалла 
SrWO4 порог генерации первого стокса с длиной волны 
l1 = 1178 нм (комбинационный сдвиг частоты 921 см–1 [4]) 
наблюдался при Wth1 = 0.69 ± 0.04 мДж.

Пороговая энергия Wth2 накачки для генерации вто-
рой стоксовой ВКР-компоненты с длиной волны l2 = 
1325 и 321 нм составила 1.27 ± 0.06 и 0.98 ± 0.05 мДж в 
кристаллах BaWO4 и SrWO4 соответственно. Для третьей 
ВКР-компоненты (l3 = 1511 нм для BaWO4 и 1504 нм для 
SrWO4) пороговая энергия накачки Wth3 = 1.83 ± 0.09 и 
1.82 ± 0.09 мДж в кристаллах BaWO4 и SrWO4 соответ-
ственно.

Далее мы проводили накачку в направлении, перпен-
дикулярном оптической оси кристалла BaWO4 или SrWO4 
при поляризации излучения накачки, параллельной опти-
ческой оси кристаллов, т. е. k ̂  c, E || c. В кристалле BaWO4 
с длиной L = 1.2 см пороговые энергии накачки были сле-
дующими: Wth1 = 0.48 ± 0.02 мДж, Wth2 = 0.63 ± 0.03 мДж 
и Wth3 = 1.06 ± 0.05 мДж для ВКР-генерации первого, 
второго и третьего стоксов соответственно. Для кристал-
ла SrWO4, который имел значительно бóльшую длину 

Рис.1.  Оптическая схема экспериментальной установки:	 	
З1 – З6 – зеркала; Л1 – Л3 – линзы; ЗНП – зеркало с насыщающимся поглотителем; ЯП – ячейка Поккельса; П – поляризатор; ПП – полу-
волновая пластинка; ПСЗ – поляризационное светоделительное зеркало; Ф – фильтр; ЛД – лазерный диод.
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(L = 4.7 см) при данном направлении накачки, пороговые 
энергии накачки Wth1 = 0.16 ± 0.01 мДж, Wth2 = 0.36 ± 
0.02 мДж и Wth3 = 1.44 ± 0.07 мДж для ВКР-генерации 
первого, второго и третьего стоксов соответственно.

Таким образом, в кристалле BaWO4, длина которого в 
обоих направлениях накачки была близка к 1 см, порого-
вая энергия накачки для генерации второго стокса пре-
вышает таковую для генерации первого стокса менее чем 
в два раза, а именно в Wth2 /Wth1 = 1.33 – 1.36 раз. Для гене-
рации третьего стокса отношение Wth3 /Wth1 = 1.96 – 2.21. 
Отношения пороговых энергий Wth2 /Wth1 и Wth3 /Wth1 
оказались ниже, чем это следует из каскадного механизма 
ВКР-преобразования, при котором должны выполняться 
условия Wth2 /Wth1 ³ 2 и Wth3 /Wth1 ³ 3, т. к. генерация вто-
рого (третьего) стокса должна начинаться только после 
того, как интенсивность первого (второго) стокса достиг-
нет значения, сравнимого с интенсивностью излучения 
накачки (первого стокса) [39]. Можно сделать вывод о вли
янии четырехволновых взаимодействий, снижающих по-
роги высших стоксовых компонент по сравнению со зна-
чениями, определяемыми каскадным механизмом ВКР.

Для кристалла SrWO4 длиной 1.1 см при накачке в на-
правлении его оптической оси пороги генерации второго  
и третьего стоксов больше порога генерации первого 
стокса в 1.4 и 2.6 раза соответственно, т. е. здесь также 
присутствуют четырехволновые взаимодействия, снижаю-
щие пороги генерации высших стоксовых ВКР-компонент.

4. Анализ четырехволновой ВКР-генерации 
высших стоксовых компонент в кристаллах 
BaWO4 и SrWO4

В работах [38, 39] показано, что снижение порога 
ВКР-генерации второго стокса может объясняться нали-
чием частично вырожденного четырехволнового взаимо-
действия волн накачки, а также первого и второго сток-
сов в условиях пространственно ограниченного захвата 
фаз, если DkL < 300, где Dk – расстройка волновых векто-
ров при таком взаимодействии. Волновая расстройка 
определяется выражением [39]

Dk = (n0 + n2 – 2n1)2p l1–1 + (n0 – n2)2pvR,	 (1)

где n0, n1 и n2 – показатели преломления для волны накач-
ки, первой и второй стоксовых ВКР-компонент соответ-
ственно; vR – комбинационный сдвиг частоты. Волновая 
расстройка Dk (1) уменьшается при уменьшении диспер-
сии показателя преломления и приближении длины вол-

ны l1 к длине волны нулевой дисперсии ld. Исходя из 
справочных данных по дисперсии показателя преломле-
ния кристаллов BaWO4 и SrWO4 [9, 20], получаем Dk » 
50 см–1, тогда DkL » 50 (L » 1 см). Анализ, проведенный 
в [39], показал, что при DkL » 50 отношения Wth2 /Wth1 и 
Wth3 /Wth1 должны составлять ~1.3 и ~2.0, что хорошо со-
гласуется с полученными экспериментальными результа-
тами: Wth2 /Wth1 = 1.3 – 1.4 и Wth3 /Wth1 = 2.0 – 2.6 для кри-
сталлов BaWO4 и SrWO4.

При накачке кристалла SrWO4 длиной 4.7 см в на-
правлении, перпендикулярном его оптической оси, пара-
метр волновой расстройки DkL > 230, что препятствует 
четырехволновой связи стоксовых ВКР-компонент из
лучения [38, 39], поэтому в эксперименте наблюдалось 
обычное каскадное ВКР-преобразование (Wth2 /Wth1 > 2 и 
Wth3 /Wth1 > 3).

На рис.2 показаны зарегистрированные спектры ВКР-
излучения в кристалле SrWO4 длиной 4.7 см, кристалле 
BaWO4 длиной 1.2 см и в кристалле BaWO4 длиной 0.8 см, 
соответствующие порогу генерации третьей стоксовой 
ВКР-компоненты излучения в данных кристаллах.

Из рис.2,а видно, что в кристалле SrWO4, имеющем 
бóльшую длину (4.7 см), порог генерации третьего стокса 
наблюдается, когда интенсивность второго стокса, до
стигла значения, сравнимого с интенсивностью первого 
стокса. Это характерно для каскадного механизма ВКР-
преобразования без участия четырехволнового взаимо
действия ВКР-компонент излучения, когда каждая компо
нента генерируется из предыдущей ВКР-компоненты.

Из рис.2,б видно, что при уменьшении длины ВКР-
кристалла до 1.2 см генерация третьего стокса начинает-
ся, когда интенсивность второго стокса еще мала. Это 
подтверждает наличие параметрических четырехволновых 
процессов, снижающих пороги генерации высших сток-
совых компонент [38], при которых частотное преобразо-
вание в третий стокс происходит не только из второго 
стокса (каскадный механизм ВКР), но и из более интен-
сивного первого стокса (частично вырожденное четырех-
волновое взаимодействие при ВКР), а также, возможно, и из 
волны накачки (невырожденное четырехволновое взаи-
модействие при ВКР).

Из рис.2,в видно, что в самом коротком кристалле 
длиной 0.8 см второй и третий стоксы очень близки по 
интенсивности, т. е. четырехволновые взаимодействия здесь 
настолько сильны, что данные ВКР-компоненты генери-
руются совместно из предыдущих более интенсивных 
ВКР-компонент (волны накачки и первого стокса).

Нужно отметить, что порог генерации третьего сток-
са в кристалле BaWO4 малой длины (1.2 см, рис.2,б) ока-
зался заметно ниже, чем в кристалле SrWO4 в четыре раза 

Рис.2.  Спектры ВКР-излучения в кристаллах SrWO4 с L = 4.7 см, vR = 921 см–1 (а) и BaWO4 с L = 1.2 см, vR = 926 см–1 (б) и L = 0.8 см, vR = 
926 см–1 (в), соответствующие порогу генерации третьей стоксовой ВКР-компоненты.
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большей длины (4.7 см, рис.2,а) – Wth3 = 1.06 мДж против 
1.44 мДж. Снижение порога ВКР при уменьшении длины 
ВКР-кристалла демонстрирует практическую значимость 
реализации четырехволнового взаимодействия ВКР-ком
понент излучения для генерации высших стоксовых ком-
понент. В кристалле SrWO4 большой длины порог гене-
рации третьего стокса оказался аномально высоким даже 
для каскадного механизма ВКР-генерации – Wth3 /Wth1 = 
8.5 вместо расчетного значения 3.3 при DkL = 230 [39]. 
Возможное объяснение данного факта состоит в том, что 
в нашем эксперименте в кристалле SrWO4 большой дли-
ны наблюдалась совместно с третьим стоксом (l3 = 1504 
нм) генерация неизвестной компоненты излучения с дли-
ной волны 1673 нм. Эта компонента не является четвер-
тым стоксом, имеющим комбинационный сдвиг 921 см–1, 
т. к. его длина волны должна быть больше (l4 = 1746 нм). 
Объяснение может быть связано с ВКР-генерацией пер-
вого стокса с неизвестным комбинационным сдвигом 
1594 см–1 (измерения комбинационных спектров в [4] про-
водились для сдвигов менее 1000 см–1) от высокоинтен-
сивной компоненты с длиной волны l2 = 1321 нм. Нужно 
отметить, что при увеличении энергии накачки выше 1.44 
мДж (порог генерации третьего стокса) интенсивность 
третьего стокса была почти неизменной и низкой даже 
при максимальной энергии накачки (2 мДж). Это объяс-
няется оттоком энергии в одновременный процесс ВКР-
генерации излучения с длиной волны 1673 нм.

5. Управление четырехволновой 
ВКР-генерацией антистокса и второго 
стокса при вращении кристалла BaWO4

Недавно нами было предложено [44] стимулировать 
четырехволновые взаимодействия при ВКР путем ори
ентирования двулучепреломляющего кристалла отно
сительно направления накачки. При этом может быть 
уменьшена и даже устранена волновая расстройка Dk 
синхронизма четырехволновых взаимодействий для орто
гонально поляризованных ВКР-компонент излучения. В 
данном случае мы можем оптимизировать четырехволно-
вую генерацию не только высших стоксовых, но и анти-
стоксовых компонент излучения.

При использовании отрицательного одноосного кри-
сталла BaWO4 оптимизации подлежат частично вырож-
денные четырехволновые взаимодействия оое-типа [44], 
т.е. волна, генерируемая посредством четырехволнового 
взаимодействия (антистокс или второй стокс), должна быть 
необыкновенной (е), а остальные волны, участвующие в 
этом взаимодействии, должны быть обыкновенными (о).

Нами был проведен эксперимент по управлению че-
тырехволновой генерацией ВКР-компонент излучения. 

Для этого мы поворачивали кристалл относительно на-
правления пучка накачки на угол Q. Исходно накачка 
проводилась вдоль оптической оси кристалла (k || c). По
ляризация излучения накачки была перпендикулярна 
плоскости поворота кристалла, поэтому излучение на-
качки являлось обыкновенной волной.

На рис.3 представлены спектры генерируемых ВКР-
компонент в кристалле BaWO4 при различных Q и энер-
гии импульса накачки 1.16 мДж, меньшей пороговой для 
генерации второго стокса (Wth2 = 1.27 мДж).

Из рис.3,а видно, что при Q = 0, т. е. при накачке вдоль 
оптической оси кристалла, эффективно происходят четы-
рехволновая генерация антистокса с длиной волны la = 
(2lL–1 – l1–1)–1 = 969 нм и первого стокса (l1 = 1180 нм). 
Интенсивность антистоксовой волны близка к таковой 
для первого стокса, а порог генерации второго стокса не 
был преодолен.

Увеличение угла Q до 20° (рис.3,б) приводит к умень-
шению интенсивности антистокса и увеличению интен-
сивности первого стокса. При этом также преодолевается 
порог генерации второго стокса (l2 = 1325 нм). При даль-
нейшем увеличении Q до 40° (рис.3,в) продолжается увели-
чение интенсивностей первого и второго стокса. К сожа-
лению, еще большее увеличение угла Q было ограничено 
геометрией кристалла, однако уже очевидна тенденция к 
росту интенсивности второго стокса за счет оттока энер-
гии из антистокса.

Таким образом, вращение кристалла BaWO4 позволи-
ло управлять конкуренцией процессов четырехволновой 
генерации антистокса и второго стокса при ВКР. Увели
чение угла между оптической осью кристалла и направле-
нием накачки привело к увеличению интенсивности вто-
рого стокса за счет оттока энергии из антистокса.

6. Заключение

В настоящей работе проведено экспериментальное ис-
следование четырехволновой ВКР-генерации стоксовых 
и антистоксовых компонент излучения в кристаллах 
BaWO4 и SrWO4 при возбуждении их импульсным лазер-
ным излучением с длиной волны 1064 нм и длительно-
стью импульса 18 пс. Показано, что благодаря четырех-
волновым взаимодействиям ВКР-компонент излучения в 
коротких кристаллах длиной ~1 см пороги генерации 
второй и третьей стоксовых компонент существенно мень-
ше значений, определяемых каскадным механизмом ВКР. 
При увеличении длины ВКР-кристалла более чем в четы-
ре раза механизм многоволнового ВКР становится близ-
ким к каскадному без участия четырехволновых взаимо-
действий. Вращение кристалла BaWO4 позволило уп
равлять конкуренцией процессов четырехволновой ВКР-
генерации антистокса и второго стокса.

Рис.3.  Спектры ВКР-излучения в кристалле BaWO4 для углов накачки Q = 0 (а), 20° (б) и  40° (в) при энергии импульса накачки 1.16 мДж.
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