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Исследованы возможности использования для преобразования частоты излучения фемтосекундных им-

пульсов смешанных четырехкомпонентных кристаллов для целей дистанционного газоанализа атмосферы. 
Основное внимание уделено получению перестраиваемого по частоте излучения в  среднем ИК диапазонах пу-
тем параметрической генерации с накачкой излучением Ti:Sapphire, Cr:Forsterite лазеров. Рассчитаны условия 
фазового и группового синхронизмов и возможности их одновременного выполнения, спектральные и угловые  
ширины синхронизма, оценена потенциальная эффективность преобразователей частоты. Анализ условий 
синхронизма выполнен для всех возможных типов взаимодействий, как в главных плоскостях, так и в произ-
вольном направлении. Установлено, что данные кристаллы являются подходящими как для создания фемтосе-
кундных параметрических генераторов света, излучающих в ближнем и среднем ИК диапазонах.  

 
Проблема мониторинга окружающей среды, в частности загрязнения атмосферы регу-

лярными и аварийными промышленными выбросами с каждым годом становится все более 
актуальной. Для аппаратурной реализации средств дистанционного мониторинга атмосферы 
требуются преобразователи частоты излучения лазеров, являющихся составной частью ли-
дарных комплексов. Использование лазеров излучающих импульсы фемтосекундного диапа-
зона длительностей, спектральная ширина которых, может составлять доли микрометров, 
открывает новые перспективы в дистанционном анализе газо-аэрозольного состава атмосфе-
ры [1]. Применение для этих целей и Ti3+:Al2O3 (0,75-1,0 мкм) и Cr3+:MgSiO4 (1,2-1,32 мкм) 
лазеров, перспективно при использовании преобразователей их частоты в другие участки 
спектра. К настоящему времени по заданию МЧС России уже разработан лидар на основе 
Ti3+:Al2O3 лазера с преобразователями частоты в видимый и УФ диапазоны спектра [2].  

Задача выбора кристалла и типа преобразования частоты, позволяющих получать фемто-
секундные импульсы с заданной шириной линии излучения  в среднем ИК диапазоне, где 
расположены спектры поглощения большинства загрязняющих атмосферу газов, остается 
нерешенной. Поиск подходящих материалов для преобразования частоты следует вести  сре-
ди двуосных нелинейных кристаллов, поскольку в них возможности отыскать направления, в 
которых одновременно реализуются условия фазового и группового синхронизмов гораздо 
шире, чем в одноосных кристаллах.  

Целью данной работы является исследование возможностей использования сверхширо-
кополосных преобразователей частоты фемтосекундных лазеров с одновременным выполне-
нием условий фазового и группового синхронизма для создания ИК газоанализаторов. Со-
временные лидары дифференциального поглощения, как правило, позволяют контролиро-
вать лишь несколько газовых компонент атмосферы. При этом одновременный спектрально-
временной анализ многочастотного отклика атмосферы в принципе невозможен из-за необ-
ходимости перестройки частоты излучения. Этого недостатка лишены ИК Фурье – газоана-
лизаторы, однако в их составе используются лишь маломощные тепловые источники излу-
чения. Они позволяют проводить лишь интегральные измерения с длиной измерительных 
трасс до нескольких сот метров с использованием специальных отражателей. В смешанных 
четырехкомпонентных кристаллах [3] имеется возможность получения необходимых спек-
тральных зависимостей синхронизма и других параметров преобразователей частоты варьи-
рованием отношения смешения x. Для произвольных трехчастотных взаимодействий надо 
рассматривать три типа синхронизма: ss-f; sf-f; fs-f, в вырожденном случае (генерация второй 
гармоники) остаются два типа (ss-f и sf-f). На рис.1. для плоскости XZ приведены рассчитан-
ные кривые фазового синхронизма для невырожденных трехчастотных взаимодействий, со-
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стоящие из двух ветвей. Как видно, существует возможность преобразования частоты (гене-
рация суммарных и разностных частот, параметрическое усиление) во всей области прозрач-
ности кристаллов LiGaS2 и LiGaSe2, однако эффективный нелинейный коэффициент def рас-
тет с ростом  угла θ. 
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Рис. 1. Диаграммы фазового синхронизма трехчастотных взаимодействий ss-f типа в плос-

кости XZ в нелинейном кристалле LiGa(S1-xSex)2 x=0.0 (а) и x=1.0 (б).  
 

Выражения для эффективного нелинейного коэффициента для исходных и смешанных кри-
сталлов совпадают и имеют вид def=-(d24sin2ϕ+d15cos2θ)  в плоскости XY,  def=-d24sinθ в плос-
кости YZ, def(ss-f)=-d31sinθ  и def(sf-f, fs-f)=d15sinθ в плоскости XZ, соответственно. С увели-
чением угла синхронизма также возрастает спектральная ширина синхронизма, что крайне 
важно при преобразовании частоты сверхкоротких импульсов. 

В смешанных кристаллах AgGaGenS2(2n+1) [4] имеется возможность получения необхо-
димых спектральных зависимостей синхронизма и других параметров преобразователей час-
тоты варьированием отношения смешения x. Групповая длина взаимодействия или групповая 
расстройка  однозначно связана со спектральной шириной нелинейного преобразования, ко-
торая в режиме группового синхронизма максимальна. Особый интерес представляют 
сверхширокополосные фемтосекундные параметрические генераторы света (ПГС) с накачкой 
Ti3+:Al2O3  и Cr3+:MgSiO4 лазерами, использующие свойства групповых синхронизмов. Рис.2. 
иллюстрирует возможности перестройки частоты параметрического генератора света в нели-
нейных кристаллах AgGaGenS2(2n+1) вырезанных в одной из главных плоскостей. Видно, что 
для получения широкополосного когерентного излучения со спектром,  полностью перекры-
вающим основные окна прозрачности атмосферы, можно использовать параметрический гене-
ратор на любом из упомянутых кристаллов.  

Групповая длина взаимодействия или групповая расстройка  однозначно связана со спек-
тральной шириной нелинейного преобразования, которая в режиме группового синхронизма 
максимальна. Зависимость групповой длины от длины волны накачки для двуосных кри-
сталлов представляется поверхностью, а не кривой, как для одноосных кристаллов [5], кроме 
того, в двуосных кристаллах точный групповой синхронизм реализуется в некотором диапа-
зоне длин волн в отличие от одноосных, в которых он достижим для фиксированной длины 
волны. В наших расчетах групповые скорости вычислялись вдоль направления фазового 
синхронизма. Поскольку оптическая индикатриса двуосных кристаллов не является фигурой 
вращения, то условие фазового синхронизма представляет функцию, зависящую как от по-
лярного, так и от азимутального углов. 
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Рис.2. Кривые фазового синхронизма в плоскости  XZ для ПГС с накачкой Ti3+:Al2O3  и 

Cr3+:MgSiO4  лазерами  в AgGaGe2S6 (1,4),  AgGaGe3S8 (2,5),  AgGaGe4S10 (3,6). 
 
На рис. 3. представлены результаты расчетов дисперсии групповых синхронизмов в кри-

сталлах AgGaGe3S8 и LiIn(S1-xSex)2  при x=0.0 (б). 
 

 

 

Рис. 3. Дисперсия групповых синхронизмов для генерации второй гармоники в AgGaGe3S8 
(а) и LiIn(S1-xSex)2  при x=0.0(б) 

 
Для эффективного преобразования частоты сверхкоротких импульсов одно из основных 

требований, предъявляемых к нелинейным кристаллам, является наличие некритичного 
спектрального синхронизма. Более мягкое требование – превышение спектральной ширины 
синхронизма для конкретного типа взаимодействия над шириной спектра излучения накачки. 
Это требование аналогично условию группового синхронизма для первого типа взаимодей-
ствия и условию режима преобразования с компрессией длительности импульса для второго 
типа взаимодействия [6]. Групповая длина волны определяется как 1−∆= ijpgr uL τ , где 
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3,2,1, =ji , 111 −−− −=∆ jiij uuu  - расстройка групповых скоростей, pτ  - длительность импульса 
накачки. Ее увеличение пропорционально уменьшению групповой расстройки участвующих 
во взаимодействии импульсов. Групповые скорости 1−

iu  и 1−
ju  вычислялись с использовани-

ем дисперсионных уравнений Сельмейера [4]. На рис. 4 приведены результаты расчетов дис-
персии расстроек групповых скоростей пар импульсов ij∆   для параметрической генерации 
с накачкой излучением с 8203 =λ нм для смешанных четырехкомпонентных кристаллов в 
двух главных плоскостях при различных отношениях смешения. Из рисунка 5 следует, что 
минимальная расстройка групповых скоростей 32∆  реализуется между импульсами накачки 
и холостой волны, однако во всей области прозрачности кристалла расстройки групповых 
скоростей не превышает 1300 фс/мм, что позволяет использовать кристаллы длиной до 1 см 
при длительности импульса накачки порядка 100 фс. Интересно отметит, что на рисунке 4 а 
групповая расстройка 31∆  между импульсами накачкой и сигнальной волнами минимальна 
на длине волны 3,9 мкм.  
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Рис. 4. Расстройка групповых скоростей в главных плоскостях в нелинейных кристаллах: XZ 
LiGa(S1-xSex)2 x=0.0 (1), x=1.0 (6) (a) и XY AgGaGe2S6 (1), AgGaGe3S8 (2), AgGaGe4S10 (3) (б) 
 
Одним из возможных режимов преобразования частоты фемтосекундных импульсов – 

режим, при котором разности групповых скоростей для двух пар взаимодействующих волн 
имеют противоположные знаки. При подходящем выборе предварительной временной за-
держки между импульсами на входе кристалла, интенсивностей импульсов и длины кристал-
ла, можно достичь с сжатием длительности импульса.  

Оценить ширину спектра параметрически генерируемого ИК излучения можно используя 
выражение для коэффициента параметрического усиления, которое получено в приближении 
заданного поля [7] 
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здесь 
2

21 pAГ σσ= ; k∆  - волновая расстройка; Z – длина нелинейной среды; 2,1σ  - коэффи-

циенты нелинейной связи; pA  - амплитуда излучения накачки. 
Для того чтобы провести оценку дальности зондирования фемтосекундным лидаром - газо-

анализатором необходимо в уравнение локации [8] подставить характеристики приемного теле-
скопа и фотоприемного устройства, минимальное значение детектируемой энергии, с заданным 
отношением сигнал/шум, параметры детектируемых молекул и атмосферного аэрозоля. Коэф-
фициенты дифференциального поглощения контролируемого и мешающих газов, так же как 
и коэффициент континуального поглощения паров воды, находится с использованием банков 
данных параметров спектральных линий поглощения, например HITRAN-2004 [9]. Пороговая 
энергия лазера для лидара - газоанализатора  находится с помощью следующего соотношения: 
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где 21*

000
* )()()( BAcDAU dλξλ =  для твердотельного фотодетектора; ),( 0 Rk λ  - коэффици-

ент ослабления для исследуемых молекул; ),( 0 Rλβ  - коэффициент объемного обратного рас-

сеяния; )(Rξ  - вероятность того, что излучение элемента площади объекта достигнет детекто-
ра; 0A  - площадь зеркала объектива; )( 0λξ  - спектральный коэффициент пропускания, который 

тоже, как и )(Rξ , примерно равен единице; *D  - обнаружительная способность фотодетекто-

ра; dA  - площадь приемной поверхности фотодетектора; )2(1 dB τ=  - ширина полосы фото-
детектирования; R  - дальность зондирования. 

В оценках для окна прозрачности атмосферы 3-5 мкм взята дальность зондирования до  
l км, обнаружительная способность охлаждаемых матричных детекторов 1011 см Гц1/2 /Bт, и ми-
нимальное отношение сигнал/шум 1,5. При пространственном разрешении 100 м, требуемая ми-
нимальная энергия импульса при однократном измерении составляет менее 0,1 мДж. Но, здесь 
речь идет об энергии, приходящейся на один спектральный канал приемной системы, а полная 
энергия импульса должна быть выше в соответствующее число раз, равное числу измеритель-
ных спектральных каналов для того, чтобы сохранить заданное отношения сигнал/шум. 

При типичной спектральной ширине излучения параметрического генератора 
света, равной 200-300 см-1, и спектральной ширине канала 10 см-1 число спектральных 
каналов должно составлять 20-30. Может также потребоваться  накопление сигнала при 
усреднении достаточно большого числа импульсов при использовании ПГС с ограни-
ченной энергией импульса излучения. При частоте повторения импульсов ПГС 1 кГц и 
заданном пространственном разрешении 100 м число импульсов усреднения может со-
ставлять 103 - 104 без существенной потери точности измерения параметров 
газоаэрозольного облака, движущегося со скоростью несколько метров в секунду. Это 
означает, что можно достигнуть повышения отношения сигнал/шум в 50-100 раз, что 
компенсирует распределение энергии импульса no 20-30 каналам.  

Возможно также определение интегрального содержания загрязняющих примесей 
с борта летательного аппарата с отражением от подстилающей поверхности за один им-
пульс излучения, поскольку при получении сигнала рассеяния от топографического 
отражателя,расположенного на расстоянии до 1000 м, сигнал рассеяния возрастает при-
мерно в 103 - 104 раз. 
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GAS ANALYSIS OF ATMOSPHERIC POLLUTANTS WITH FEMTOSECOND  

RADIATION OF MIDDLE IR  
 

Kotsubinskaya E.P., Geiko P.P., Tikhomirov A.A. 
 

Femtosecond Lidars can be applied to multicomponent remote gas analysis of the atmosphere. The middle IR or 
so-called “fingerprint” region of atmospheric gases is most attractive for this purpose, but unfortunately, existing fem-
tosecond lasers: Ti:sapphire, and Cr:forsterire are lasing at narrow spectral regions of near IR 0.7-1.1 and 1.25-1.32 
µm, relatively. The mixed quaternary crystals LiGa(S1-xSex)2, AgGaGe2S6, AgGaGe3S8,  AgGaGe4S10 и LiIn(S1-xSex)2 
were investigated as potential frequency converters of femtosecond laser pulses. The possibility to control the disper-
sion by the composition (x) to enable efficient frequency conversion of short pulses by reduction group velocity mis-
match and increasing the interaction length. Main attention paid to generation of frequency tunable near and middle IR 
emission by optical parametric generation under the pumping by femtosecond (Ti:Sapphire, Cr:Forsterite) lasers. The 
investigation includes estimation of phase- and group-velocity matching conditions, phase-matching spectral and angu-
lar widths, and potential efficiencies. Analysis of phase matching is developed for all possible types of interactions both 
in main plains and in the crystals volume. 

 


