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Теоретически показано, что при последовательном воздействии на фуллеренсодержащую сре­
ду лазерных импульсов нано- и фемтосекундной длительности наблюдается эффект просветле­
ния среды. Изучены зависимости этого эффекта от параметров среды и лазерного излучения.
Данный эффект может служить основой для создания оптических затворов фемтосекундной дли­
тельности.
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Известно, что фуллерены и фуллеренсодержащие 
среды (ФС) обладают значительной оптической не­
линейностью [1]. Широкое применение ФС нашли в 
технике нелинейного ограничения лазерного излуче­
ния [2]. В ФС ограничение лазерного излучения на­
блюдается в широком интервале длительностей им­
пульса: от десятков наносекунд до сотен фемтосекунд 
[3-4]. В работе [4] теоретически исследованы основ­
ные закономерности нелинейного ограничения в ФС 
при изменении длительности импульса. В данной 
статье мы покажем, что в ФС может наблюдаться и 
другой нелинейно-оптический эффект: просветление 
среды под действием лазерных импульсов.

Эффект просветления 
фуллеренсодержащей среды

Для реализации эффекта просветления необходи­
мо последовательно пропустить через ФС 2 импуль­
са -  “длинный” наносекундный импульс (длитель­
ность ф > г, = 1,5 нс) и “короткий” фемтосекундный 
(длительность ф < ?, = 1 пс) (схема уровней молеку­
лы фуллерена С̂ ц показана на рис. 1). Плотность энер­
гии £ | “длинного” импульса и его длительность t„ дол­
жны подбираться таким образом, чтобы к концу его 
действия практически все молекулы фуллерена пе­
решли в триплетное состояние Т,. В видимой облас­
ти сечение поглощения с триплетного уровня 
много больше сечения поглощения с основного со­
стояния а^. Поэтому после окончания действия на- 
носекундного импульса среда “закрыта” для слабого 
сигнала Еу Это состояние сохраняется достаточно 
долгое время, равное времени жизни триплета С̂ о 
(примерно 40 мкс). Если в течение этого времени по­
дать “короткий” фемтосекундный импульс с доста­

точной плотностью энергии £ 2  (интенсивность долж­
на быть сравнимой с интенсивностью насыщения пе­
рехода 5-6), то часть молекул переходит в высоко­
возбужденное состояние Т„. Поэтому во время 
прохождения “короткого” импульса среда становится 
“открытой” для слабого сигнала Еу Время жизни 
очень мало (порядка 1 фс). Поэтому практически сра­
зу после прохождения “короткого” импульса среда 
становится вновь закрытой для Еу  Таким образом, 
это устройство является оптическим затвором фем­
тосекундной длительности пропускания.

В нащих расчетах длительность “длинного” 
импульса вы биралась / „ » 1 0  нс, длительность 
“короткого” импульса » 300 фс. Фемтосекундный 
импульс подавался после прохождения наносекун- 
дного импульса. Плотности энергий этих импуль­
сов £ , » £ 2  лежат в интервале значений 1-10 Дж/см^, 
а длина волны лазерного излучения X., = А.2 = 532 нм 
(вторая гармоника излучения неодимового лазера).

Предварительные оценки можно провести в рам­
ках следующей простой модели. К концу “длинно­
го” импульса молекула фуллерена может рассмат­
риваться как квазидвухуровневая система Т|->Т;у. 
Действие “длинного” импульса приводит к тому, что 
практически все молекулы фуллерена переходят в 
“триплетное” состояние, т. е. n^{t= 0)=  1, где за на­
чальный момент /= 0  выбран момент включения 
фемтосекундного импульса. Кинетику заселения 
триплетных уровней Т,, (уровни 5, 6 на рис. 1) 
под действием фемтосекундного импульса можно 
описать системой уравнений:

dn.
~dt
dn,
~dt

- - - A s ^ + n j t ^ ,

- - A ^ n ^ - n j t y
( 1)
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Здесь «5, «g -  относительные населенности уровней 
5, б,А^ = <j]jlhv, -  сечение поглощения перехода
Т |^Т д ,, /  -интенсивность лазерного излучения, hv -  
энергия перехода, -  время релаксации уровня 6. 
Начальные условия: п^{0)= 1, П(,{0)= 0.

Распространение излучения вдоль оси Z можно 
описать уравнением:

181 д! т л.  ̂ \ 
с dt dz

(2)

где N p -  концентрация фуллерена.
Рассмотрим тонкий слой среды, т. е. слой, в ко­

тором первым членом в левой части уравнения (2) 
можно пренебречь. Считаем, что длительность 
фронта фемтосекундного импульса много меньше 
длительности самого импульса, т. е. импульс прак­
тически прямоугольный. Из (1) и (2) получим:

i

f {\ + by)dy
у [і  + /е х р - ( і  + ^7)т] = i- (3)

Здесь X = /ou/Zq, где /j,„, -  выходная интенсивность, 
Iq -  входная интенсивность, x= ///g , 1̂  =
= -  интенсивность насыщения перехода
Т| ->Тд,, /, -длина среды. Равенство (3) является урав­
нением относительно х  и решение этого уравнения оп­
ределяет пропускание излучения. В рассматриваемом 
приближении выполняется известный закон подобия 
по произведению молярной концентрации С фуллере­
на на длину среды Z [1]. Проведенный расчет по фор­
муле (3) для значений L - 5 0  мкм, С = 30 мМ показал, 
что прямоугольный импульс излучения приобретает 
передний фронт с длительностью порядка 2 фс (см. 
рис. 2). Для усредненной по времени выходной плот­
ности энергии получим следующее уравнение:

p(£o-^/) +  l n | ^  =  a Z . , (4)

где Ер Eq-  плотности выходной и входной энергий 
соответственно, Р = а  =

Количественной характеристикой эффекта может 
служить контраст пропускания среды для непрерыв­
ного слабого сигнала Еу  отношение выходной мощ­
ности слабого сигнала в режиме просветления к его 
выходной мощности в отсутствие короткого импуль­
са. По формуле (4) проведен расчет зависимости кон­
траста, усредненного по времени, от плотности падаю­
щей энергии фемтосекундного импульса. Результаты 
расчета представлены на рис. 3. Видно, что энергети­
ческий порог просветления примерно 1 Дж/см^. 
Для плотностей энергии, заметно превосходящих по­
рог (5-10 Дж/см"), в присутствии короткого импульса 
проходит примерно половина мощности слабого сиг­
нала, в его отсутствие -  приблизительно 14%.

После выключения фемтосекундного импульса 
система релаксирует к метастабильному состоянию.

Рис. 1. Схема основных энергетических уровней 
молекулы фуллерена. значения сечений
поглощения, где g обозначает основное состояние, 
ех -  возбужденное состояние и S,T -  соответствен­
но синглетное и триплетное состояния. t^-
времена жизни, -  время интерконверсии, л -  от­
носительные заселенности уровней ( п.= NJNp, где 
N. -  абсолютная заселенность /-го уровня, N .̂.- кон­
центрация молекул фуллерена в растворе). Сплош­
ные стрелки обозначают излучательные переходы, 
пунктирные линии -  безызлучательные.

Рис. 2. Аналитическая зависимость просветления 
среды (пропускания Т слабого сигнала) от време­
ни при £С= 1,5x10"* м М, 10 нс, ?̂ .= 300 фс, 
£ 2 = 1 0  Дж/см^.

Зависимость пропускания от времени описывается 
следующей формулой:

x{t) = exp(-aJ^A;.I(l -  exp(-/'/rj))). (5)

В формуле (5) за начало отсчета времени принят 
момент выключения излучения. Скорость релакса­
ции системы определяется временем » 1 фс. Изу­
чая задний фронт импульса, можно определить вре-
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Контраст Контраст
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Рис. 3. Аналитическая зависимость усредненного 
контраста от входной плотности энергии фемто­
секундного импульса при 1-С= 1,5х 10“̂  м М,

10 нс, / .̂= 300 фс.

мя релаксации Это представляет интерес, так как 
данные об этой константе весьма неточны.

Численный расчет

Нами было проведено также численное моделирова­
ние рассматриваемого эффекта. Численный расчет про­
водился в рамках обычной для таких задач шестиуров­
невой модели (см., например, [2]) кинетики заселения 
уровней фуллерена С^. Кинетические уравнения реша­
лись совместно с уравнением переноса излучения (2). 
Такой подход позволяет выйти за рамки приближения 
тонкой среды, сделанного при выводе аналитических 
формул предьщущего раздела. В качестве растворителя 
мы выбирали 1,2-ди-хлорбензол, поскольку раствори­
мость фуллерена в 1,2-ди-хлорбензоле выше, чем в дру­
гих растворителях, и это позволяет нам использовать в 
расчете достаточно большие значения концентрации С̂ о 
(до 30 мМ), чтобы обеспечить высокий контраст. Прове­
ден расчет зависимости контраста от длины среды. Кон­
центрация подбиралась так, чтобы произведение длины 
кюветы на молярную концентрацию было постоянным 
нравным LC= 1,5х10~® м М. На рис. 4 показана зависи­
мость контраста от длины среды. Видно, что с увеличе­
нием длины среды контраст падает. Расчет показал, что 
по мере прохождения толстой среды фемтосекундный 
импульс приобретает все более пологий передний фронт 
и интенсивность на фронте недостаточно велика для эф­
фективного просветления среды. Поэтому эффективное 
просветление может быть организовано только для дос­
таточно тонких сред.

Таким образом, показано, что при последователь­
ном облучении ФС лазерными импульсами нано- и

Рис. 4. Результаты численного моделирования. За­
висимость контраста от длины кюветы {Е  ̂ =
= 10 Дж/см^): 1 -  импульс накачки и просветляю­
щий импульс имеют форму Гаусса и длительности 
по полуширине 10 нс и 250 фс соответственно, 2 -  
импульс накачки и просветляющий импульс имеют 
прямоугольную форму и длительности 10 нс и 
250 фс соответственно.

фемтосекундной длительности среда просветляется 
на время действия короткого импульса. Выяснены 
оптимальные условия проявления этого эффекта.
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