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КАСКАДНЫЕ χ(3)-НЕЛИНЕЙНО-ЛАЗЕРНЫЕ ПРОЦЕССЫ  
В НОВОМ ВКР-АКТИВНОМ КРИСТАЛЛЕ Ca2MgSi2O7

Член-корреспондент РАН А. А. Каминский

Поступило 18.03.2019 г.

Сообщается об обнаружении вынужденного комбинационного рассеяния в магниевом силикате 
Ca2MgSi2O7, входящем в семейство D3

2d-тетрагональных ацентричных кристаллов со структурой мелилита. 
Зарегистрированные компоненты стоксового и антистоксового χ(3)-нелинейного лазинга кристалла 
идентифицированы с двумя его ВКР‑активными модами wВКР1 ~ 908 см‑1 и wВКР2 ~ 668 см‑1, которые 
также проявились в генерации комбинированных фононных частот wВКР3С ~ 170 см‑1 и wВКР4С ~ 1270 см‑1.
Ключевые слова: вынужденное комбинационное рассеяние, стоксов и антистоксов нелинейный лазинг, 
Ca2MgSi2O7 ВКP‑активный кристалл.
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ФИЗИКА

1.  Обнаружение χ(3)-нелинейных свойств в кри-
сталлах-матрицах для Ln3+-лазант-ионов расширяет 
знания об их фундаментальных физических свой-
ствах и обогащает их прикладной потенциал, созда-
вая, в частности, условия для реализации на их ос-
нове схем лазеров с само-ВКР (ВКР — вынужденное 
комбинационное рассеяние) преобразованием час-
тоты генерации (см., например, [1–3]). Возбуждение 
ВКР в кристаллах также выявляет их χ(3)-активные 
колебательные моды, обеспечивая изучение связан-
ных с ними разнообразных χ(3)-нелинейных фотон-
фононных процессов (см., например, [4, 5]), откры-
вает возможности генерировать октавной протяжён-
ностью спектральные гребёнки (χ(3)-combs) для 
фурье-синтеза ультракоротких импульсных форм [6]. 
Отмеченные возможности стимулировали поста-
новку настоящей работы. Для исследования был 
выбран D3

2d-тетрагональный ацентричный кристалл 
Ca2MgSi2O7, ранее известный как лазерная матрица-
основа для генерирующих Nd3+-ионов [7]. Его не-
которые физические свойства приведены в табл. 1.

2.  Исследования χ(3)-нелинейного стационарного 
(steady-state) лазинга были проведены при комнат-
ной температуре в условиях однопроходной (безре-
зонаторной) схемы накачки с образцом Ca2MgSi2O7 
в виде бруска (30 × 5 × 4 мм) с кристаллографической 
осью с вдоль большего его размера с полированными 
торцами без просветляющего покрытия. Возбуж-
дение ВКР‑генерации осуществлялось пикосекунд-
ным (tв ~ 60 пс) излучением (lв = 0,53207 мкм) вто-

рой гармоники Nd3+: Y3Al5O2-лазера с внешнем 
KH2PO4-удвоителем частоты. Спектральный состав 
нелинейной генерации титульного кристалла 
изучался с помощью дифракционного монохрома-
тора McPherson‑270 с Hamamatsu Si-CCD‑сенсором 
S3923-1024Q. Из зарегистрированных спектров был 
выбран один (рис. 1), который показывает прояв-
ление всех фононных мод кристалла Ca2MgSi2O7, 
промоутирующих его χ(3)-нелинейный лазинг в при-
менённых условиях возбуждения. Результаты ана-
лиза зарегистрированных линий спектра в система-
тизированном виде представлены в табл. 2.

Фактор-групповой анализ нормальных колеба-
ний ряда кристаллов-мелилитов, в том числе сили-
катов (см., например, [12]), изоструктурных  
D3

2d-тетрагональному Ca2MgSi2O7, показал, что среди 
69 их оптических фононных мод ΓО(69) = 10A1 + 6A2 + 
+ 7B1 + 10B2 + 18E А1-моды могут принадлежать 
колебаниям их структурных групп Si2O7. По анало-
гии с результатами работы [4, 12] обнаруженные 
фононные моды изученного кристалла Ca2MgSi2O7 
ωВКР1 ~ 908 см‑1 можно идентифицировать полно-
симметричным νs(SiO3) А1-колебаниям, а моды 
ωВКР2 ~ 668 см‑1 его мостиковым А1-колебаниям 
νs(SiOSi).

3.  В работе открыт и исследован новый ВКР‑ак-
тивный кристалл Ca2MgSi2O7. Получены фундамен-
тальные знания о его χ(3)-промоутирующих фонон-
ных колебаниях и свойствах многофононной сток-
совой и антистоксовой генерации высокого порядка. 
Обнаруженные фундаментальные нелинейные 
свойства кристалла придали ему статус многофунк-
циональной матрицы-основы потенциально одно-
временно лазер- (с Ln3+-ионами) и ВКР‑активного 
кристалла.
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Таблица 1. Избранные кристаллофизические свойства крис-
талла Ca2MgSi2O7

Пространственная группа [8] D 3
2d-P4–21m (№ 113)

Параметры элементарной
ячейки, Å [8]*

a = b = 7,8348(3);
c = 5,0087(2)

Число формульных единиц 
в элементарной ячейке [8]

Z = 2

Температура плавления, °С** ~1454 [9]

Линейный оптический  
характер и показатели  
преломления***

Одноосный позитивный
(no < ne)

Нелинейность χ(2) + χ(3)

Плотность, г/см 2,945 [8]

Микротвёрдость  
по шкале Мооса

5,5

Обнаруженные ВКР‑активные 
фононные моды, см‑1****

wВКР1 ~ 908 
wВКР2 ~ 668

wВКР3С ~ 170 
wВКР4С ~ 1270

Примечание. *  Близкими кристаллографическими свой-
ствами обладает природный кристалл-минерал окерманит 
(акерманит, Akermanit). 
**  В области температур 345–360 К наблюдается IC ↔ N 
(incommensurate-normal) фазовый переход [7]. 
***  Данные из [10]:

Длина волны, мкм no ne

0,4158 1,6478 1,6555

0,4680 1,6433 1,6512

0,4800 1,6418 1,6496

0,5086 1,6388 1,6498

0,5460 1,6356 1,6437

0,5760 1,6333 1,6414

0,6438 1,6297 1,6379

****  Частоты оригинальных фононных мод wВКР1 ~ 908 см‑1 
и wВКР2 ~ 668 см‑1 проявляются в спектрах спонтанного 
комбинационного (рамановского) рассеяния. Комбиниро-
ванные моды (combined modes) wВКР3С ~ 170  см‑1 и  
wВКР4С ~ 1270 см‑1 являются результатом χ(3)-нелинейного 
когерентного взаимодействия двух возбуждённых ориги-
нальных мод.
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Рис. 1. Фрагмент спектра χ(3)-нелинейного лазинга 
D3

2d-тетрагонального кристалла Ca2MgSi2O7, зареги-
стрированного для геометрии возбуждения c(a, a)c 
при пикосекундной лазерной накачке. Длины волн 
стоксовых и антистоксовых линий (линия возбуж-
дения отмечена звёздочкой) даны в мкм. Спектраль-
ные эквидистантные зазоры между линиями указаны 
связующими скобками и обозначены ВКР‑активными 
фононными модами wВКР1 ≈ 908 см‑1, wВКР2 ≈ 668 см‑1, 
wВКР3C ≈ 240 см‑1 и wВКР4C ≈ 1576 см‑1 (см. также 
табл. 2).
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CASCADE χ(3)-NONLINEAR PROCESSES  
IN NEW SRS‑ACTIVE Ca2MgSi2O7 CRYSTAL

Corresponding Member of the RAS A. A. Kaminskii

Shubnikov Crystallography Institute of the Russian Academy of Sciences,  
Moscow, Russian Federation
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The observation of stimulated Raman scattering (SRS) in magnesium silicate Ca2MgSi2O7, entering the family 
of D3

2d-tetragonal acentric crystals with the structure of melilite, is reported. The registered components of the 
Stokes and anti-Stokes χ(3)-nonlinear crystal lasing are identified with two active SRS‑modes wSRS1 ≈ 908 cm‑1 

and wSRS2 ≈ 668 cm‑1, which also manifest in the generation of combined phonon modes wSRS3C ≈ 170 cm‑1 and 
wSRS4C ≈ 1270 cm‑1.

Keywords: stimulated Raman scattering (SRS), Stokes and anti-Stokes nonlinear lasing, Ca2MgSi2O7 SRS‑active 
crystal.

Таблица 2. Спектральный состав стационарного χ(3)-нелинейного лазинга D3
2d-тетрагонального кристалла Ca2MgSi2O7 

в условиях пикосекундного возбуждения (lв = 0,53207 мкм) при комнатной температуре

Стоксовый (St) и антистоксовый (ASt) χ(3)-нелинейный лазинг  
в геометрии возбуждения c(a, a)c*

ВКР‑активные фононные моды, см‑1

Длина волны, мкм** Линия Процесс χ(3)-лазинга*** wВКР1 wВКР2 wВКР3C wВКР4C

0,4852 ASt2–1 wв + 2wВКР1 = wASt2–1 ~908

0,4909 ASt1–4 ~1576

0,4968 ASt2–2 wв + 2wВКР2 = wASt2–2 ~668

0,5014 St1–3C{St1–1} ~908 ~240

0,5076 ASt1–1 wв + wВКР1 = wASt1–1 ~908

0,5138 ASt1–2 wв + wВКР2 = wASt1–2 ~668

0,5254 ASt1–3 wв + wВКР3C = wASt1–3C ~240

0,53207 lв wв

0,5390 St1–3C wв - wВКР3C = wSt1–3C ~240

0,5517 St1–2 wв - ​wВКР2 = wSt1–2 ~668

0,5591 St1–1 wв - ​wВКР1 = wSt1–1 ~908

0,5667 St1–3C{St1–1} wв - ​(wВКР1 + wВКР3C) = wSt1–3C{St1–1} ~908 ~240

0,5728 St2–2 wв - ​2wВКР2 = wSt2–2 ~668

0,5808 St1–4C wв - ​wВКР4C = wSt1–4C ~1576

0,5890 St2–1 wв - ​2wВКР1 = wSt2–1 ~908

Примечание. * В обозначении c(a, a)c в скобках указано направление поляризации (вдоль a-оси) излучения накачки 
и ВКР‑генерации, за скобками направление (вдоль с-оси) накачки и ВКР‑генерации (по предложению [11] для рама-
новских измерений). 
** Точность измерения ±0,0003 мкм. 
*** Схемы процессов приведены в сокращённой форме. Так, например, полная запись четырёхволнового параметриче-
ского процесса антистоксового лазинга ASt1–1 с длиной волны lASt1–1 = 0,5076 мкм будет wв + wВКР1 = [wв + wв - ​(wв - wВКР1)] = 
= [wв + wв - ​wSt1–1] = wASt1–1 (здесь в квадратных скобках указаны три наиболее вероятные спектральные генерационные 
компоненты, обеспечивающие параметрический антистоксовый χ(3)-лазинг).


