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Trumpiniy sarasas

BaF,; — bario fluoridas.

BBO — -bario boratas.

CaF, — kalcio fluoridas.

CCD — kruvio sgsajos prietaisas.
GGD - grupiniy grei¢iy dispersija.
Yb:KGW — Yb*T:KGd(WOy),.

IR — infraraudonoji spektro sritis.
LiF — li¢io fluoridas.

LiSAF — LiSrAlFg.

MgF; — magnio fluoridas.

NA - skaitiné apertura.

NOPA — nekolinearus optinis parametrinis stiprintuvas.
SK — superkontinuumas.

UV — ultravioletiné spektro sritis.



Ivadas

Superkontinuumo generacija ultravioletingje (UV) spektro dalyje vis dar yra sudétingas
uzdavinys. Siam tikslui jgyvendinti triiksta tinkamy netiesiniy kietakiiniy medziagy. Spektro
plitima j trumpabange (UV) puse riboja zemos eilés netiesiné sugertis ir stipri chromatiné
dispersija [1]. Pavyzdziui safyre, kuris laikomas superkontinuumo generacijos etalonu, spektras
beveik neplinta j ultravioletine spektro sritj. Sarminiy metaly fluoridai (BaF,, CaFy, MgF,, LiF
ir LiSAF) i$ visy kietakuniy dielektriniy medziagy issiskiria dideliu (>8 e€V) draustinés juostos
ploc¢iu (pralaidumo langas siekia gily ultravioleta) ir pasizymi silpna chromatine dispersija, t.y.
mazu luzio rodikliu) [2, B]. Dél siy savybiy didziausias spektro iSplitimas j trumpabange puse
(<300 nm) pasiekiamas butent Siose netiesinés terpése, kai zadinimui buvo naudojami jvairiy
bangos ilgiy (nuo UV iki vid-IR) lazerio impulsai [4HI0].

I$ kity fluoridy kalcio fluoride (CaFy) generuojama superkontinuumo spinduliuoté issiski-
ria geru spektriniu stabilumu, kai Zadinimui naudojama Ti:safyro lazerio pirmoji harmonika
[TTHI3]. CaFy kristaluose generuojamas superkontinuumas yra naudojamas ultrasparcios lai-
ko skyros spektroskopijoje [I4HI6] ir nekolineariuose optiniuose parametriniuose stiprintuvuose
[4, 17, 18]. Lyginant su kitomis panasiomis medziagomis, CaFy optinio pazeidimo slenkstis
vienam femtosekundiniam impulsui yra aukstas [19]. Taciau CaF, sparciai degraduoja vei-
kiant pasikartojanciais lazerio impulsais, nes stipriai pasireiskia kaupiamieji efektai. Tokiomis
salygomis CaFy kristale sparciai formuojami autolokalizuoti eksitonai, relaksuojantys j ilgai
gyvuojancius spalvinius centrus, kurie véliau isauga j didesnius ilgalaikius defektus ir lemia
medziagos katastrofinj optinj pazeidima [20, 21]. Iki siol CaF, kristale norint generuoti stabily
superkontinuuma standartinémis salygomis, t.y. santykinai astriai (NA > 0,01) fokusuojant j
keliy mm ilgio kristala, kaip taisyklé, CaFy (kaip ir kiti fluoridai) turi buti nuolat transliuo-
jamas arba sukamas zadinimo pluosto atzvilgiu. Tokiu budu kiekvieng karta yra apsvieciama
nauja, lazerio spinduliutés nepaveikta ir nepazeista kristalo zona.

Taciau vis dar islieka keli praktinés svarbos klausimai: kokios geriausios eksperimenti-
nés salygos ultravioletinio superkontinuumo generavimui (fokusavimo geometrija ir zZadinan-
¢ios spinduliuotés bangos ilgis) ir ar stabily gerai atsikartojantj ultravioletinj superkontinuuma
galima generuoti netransliuojant kristalo. Pastebéta, kad superkontinuumo spektro plétra j
ilgabange puse didéja Svelninant fokusavimo salygas (NA < 0,01) [22, 23]. Pastaruoju metu

buvo parodyta, kad netiesinés terpés ilgaamziskumas (laikas iki optinio pazeidimo atsiradimo



ir superkontinuumo spektro siauréjimo) reiksSmingai pailgéja Zadinimui naudojant trumpesnio
bangos ilgio spinduliuote [24]. Be to, naudojant trumpesnio bangos ilgio zadinancia spindu-
liuote superkontinuumo spektro trumpabangis krastas pasiekia gilesnj ultravioleta.
Dazniausiai superkontinuumas generuojamas zadinant artimosios infraraudonosios spektro
srities impulsais (Ti:safyro lazerio pirmoji harmonika), taciau superkontinuumo generacijos
tyrimy zadinant regimosios ar dar trumpesniy bangos ilgiy impulsais yra nedaug, o tyrimuy,
atlikty esant didesniam nei 1 kHz impulsy pasikartojimo dazniui, nebuvo atlika i$vis. Sio darbo
tikslas — palyginti superkontinuumo generacijos désningumus safyro, BaF, ir CaFy kristaluose
zadinant antrosios Yb:KGW lazerio harmonikos didelio pasikartojimo daznio impulsais esant

Svelniam ir astriam fokusavimui.



1 Literaturos apzvalga

1.1 Superkontinuumo generacija lemiantys fizikiniai reiskiniai

Superkontinuumo (dar vadinamo baltos Sviesos kontinuumu) generacija yra erdvéje ir laike
koherentinés labai plataus ir tolydaus spektro spinduliuotés formavimas didelés smailinés galios
lazerio impulsams sklindant skaidria netiesine terpe. Superkontinuumg zadinancio impulso
dazniy spektras iSplinta Simtus ar net tukstancius karty. ISplites spektras gali apimti UV —
IR spektro sritj. Kitaip nei jprasty plataus spektro saltiniy (Saulés, lempos ar sviestuky),
superkontinuumo spinduliuoté yra koherentiné - sklinda Sviesos pluosto ir impulso pavidalu.

Superkontinuumo generacija lemia keli, vienu metu pasireiskiantys ir tarpusavyje saveikau-
jantys, netiesinés optikos reiskiniai: Sviesos pluosty fokusavimasis ir Sviesos gijos formavimasis,
impulso fazés moduliavimasis, daugiafotoné sugertis, laisvyjuy elektrony plazmos formavimas,
keturbangis dazniy maisymas. Superkontinuumo generacijai taip pat daro jtaka netiesinés
terpés dispersija, lazerio impulso bangos ilgis ir smailiné galia bei impulso trukme. Superkon-
tinuumo generacija skaidriose kristalinése terpése apjungia reiskinius vienu metu vykstancius
erdvéje ir laike. Superkontinuumo generacijos metu erdvélaikyje pasireiskia dinaminiai efektai:
erdvélaikinis fokusavimasis, laikinis impulsy skilimas, smuginiy bangy susidarymas, kugineés
spinduliuotés atsiradimas [25]. Kuginé spinduliuoté — superkontinuumo generacijos kietakune-
je terpéje skiriamasis bruozas, kai balta sviesa spinduliuojama ne lazerio spinduliuotés asimi.
Sis reigkinys atsiranda dél keturbangio dazniy maiSymo $viesos gijoje, o tolimajame lauke ap-
link baltg déme (asinj baltos Sviesos kontinuuma) yra stebimi spalvoti koncentriniai ziedai —
skirtingais kampais sklindantys skirtingi sviesos dazniai (didziausiu kampu sklinda didziausi
sviesos dazniai). Kokiu kampu sklis skirtingi optiniai dazniai priklauso nuo kietakunés terpés

chromatinés dispersijos, kuri lemia fazinio sinchronizmo salygas [26].

1.1.1 Sviesos pluosty fokusavimasis

Luzio rodiklio priedas, kuris priklauso nuo krentancios Sviesos intensyvumo, atsiranda dide-

lio intensyvumo lazerio pluostui sklindant skaidrioje terpéje. Bendras medziagos luzio rodiklis

lygus

n(r,t) = ng + nal(r,t), (1.1)



¢ia ng — tiesinis luzio rodiklis, ny — netiesinis luzio rodiklis, I(r,t) — lazerio pluosto intensyvumas.
Netiesinis luzio rodiklis yra susijes su medziagos treciojo laipsnio (kubiniu) netiesiniu poliari-
zuojamumu P®) ir atitinkamai su netiesiniu optiniu jautriu x®. Netiesinis lizio rodiklis jgyja
teigiamas vertes ny > 0 terpés (dielektrineés) skaidrumo srityje. Spinduliuotés intensyvumas
yra didziausias pluosto centre, o maziausias pluosto krastuose. Dél to, atsiranda terpés luzio

rodiklio moduliacija.

Netiesiné terpé
\L - n2>0 Plazma
lazerio spinduliuoté i .
) -
>
bangos frontas Sviesos gija

Zsf !

1 pav. Sviesos pluosto fokusavimasis ir $viesos gija.

Medziaga pradeda veikti kaip glaudziamasis lesis ir pluostas ima fokusuotis (zr. 1| pav). Kri-
tiné pluosto fokusavimosi galia — pluosto galia, kuomet pluosto fokusavimasis atsveria pluosto

difrakcine plétra, ir yra lygi

3,720

87Tn0n2 ’

P (1.2)

¢ia A — zadinancios spinduliuotés bangos ilgis. Kai P > Py, tada fokusavimosi atstumas
(netiesinio zidinio nuotolis) yra tam tikru baigtiniu atstumu zy nutoles nuo terpés priekinio

pavirsiaus:

0,36725
VI(P/ Pyl — 0,852]2 — 0,0219°

Zf = (13)

Cia zp = mnow? /A yra Reléjaus ilgis, wy — lazerio pluosto spindulys. Kritinés zadinancio pluos-
to galios priklausomybeé nuo terpés netiesiskumo skirtingoms medziagoms naudojant 800 nm
ir 1030 nm bangos ilgio spinduliuote yra pavaizduotos [2] paveiksle. Superkontinuumo Zadini-
mo slenkstiné galia yra labai artima kritinei pluosto fokusavimosi galiai. Didziausia kritiné

zadinancio pluosto galia Py, pasizymi fluoridai (LiF, CaFy ir BaFs).
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2 pav. Kritiné fokusavimosi galia jvairioms medziagoms priklausomai nuo netiesinio luzio rodiklio.

Fokusavimosi reiskinys atsveria pluosto difrakcine skeéstj, tada kai pasiekiama Py, [25]. For-
muojama Sviesos gija (subdifrakcinis pluosto sklidimas) su plazmos kanalu (zr. (1| pav). Lazerio
impulso spektro plitimas vyksta generuojant Sviesos gijas. IS vienos Sviesos gijos kiles super-

kontinuumas islaiko zadinancio impulso poliarizacija [1].

1.1.2 Daugiafotoné sugertis

Dél fokusavimosi reiskinio auga lazerinés spinduliutoés intensyvumas, dél to sustipréja foku-
savimosi reiskinys. Taciau pluostas nesusitraukia j be galo mazy matmeny taska ir nepasiekia
be galo didelio intensyvumo. Taip nutinka, nes pluostas nustoja fokusuotis — daugiafotoné
sugertis (vienu metu medziagoje sugeriami du ar daugiau fotony) pradeda veikti didelio in-
tensyvumo pluosta ir medziagoje pradedama generuoti laisvyjy elektrony plazma. Laisvieji
elektronai indukuoja neigiamg luzio rodiklio pokyti An. Taigi, laisvyjy elektrony plazma tu-
ri defokusuojantj poveikj ir iki tam tikro didziausio, t.y ribinio intensyvumo (I.;), apriboja

pluosto intensyvumo didéjimg. Ribinis intensyvumas apibréziamas kaip

e? A2

Pe
2mmec?’ " nong’

Ly = (1.4)

¢ia m, — elektrono mase, ¢ — Sviesos greitis, p. — laisvyjy elektrony tankis. Laisvyjy elektrony

tankis aprasomas

ape Bk 7K

ot Khwy (1.5)
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lygtimi, ¢ia Sx — daugiafotonés sugerties koeficientas, K — daugiafotonés sugerties eilé, hwy —
fotono energija [27]. Daugiafotoné sugertis apriboja ir pluosto diametra, t.y. pradinis lazerio

pluostas gali susitraukti iki tam tikro maziausio ribinio diametro, kuris aprasomas

4F

dri ==
’ [Tibﬂ'tp

(1.6)

lygtimi (¢ia E — impulso energija ir t, — impulso trukmeé) ir gali siekti 5—10 pm. Lygtis
rodo, kad ribinis intensyvumas ultravioletinei spinduliuotei yra mazesnis nei infraraudonajai
spinduliuotei. Jeigu intensyvumas yra apribojamas zemesniame lygyje, tai superkontinuumo
spektro krastas iSplis maziau nei intensyvuma apribojus aukstesniame lygyje. Taip pat, didelio

ny medziagoms ribinis intensyvumas zemesnis, dél ny ~1/E,* priklausomybes (7r. [3| pav.).

! T
1000 4 GeAsSe 3
1si GaAs @ As,S,
= 1 ZGP, . KRS-5
NE 100+ Z‘To.sm SBN -
E 7 nie 7nSe LS|S6
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3 pav. Netiesinio luzio rodiklio ir draustinés juostos (F,) priklausomybés jvairiose medziagose [28].

Norint pasiekti superkontinuumo generacija, daugiafotoneés sugerties eilé turi buti K > 3.

Daugiafotonés sugerties eilé apskaic¢iuojama pagal formule

g
— 1
th)+ ’

Jeigu daugiafotoneés sugerties eile K < 3, tai superkonti-

(1.7)

¢ia F, — draustinés juostos tarpas.
nuumo generacija nevyksta. Vadinasi, trifotoné sugertis yra maziausios eilés netiesiné sugertis,
kuriai esant dar galima superkontinuumo generacija. Dvifotonés sugerties atveju intensyvu-
mas (kartu ir pluosto diametras) yra apribojamas tokiame lygyje, kad spektras nespéja isplisti.
Kuo daugiafotonés sugerties eilé yra aukstesné, tuo intensyvumas apribojamas aukstesniame
lygyje. Atitinkamai apribojamas ir pluosto diametras (kuo mazesnis diametras, tuo didesnis

intensyvumas). Visa tai (daugiafotonés sugerties eile, defokusavimas dél neigiamo An, dau-



giafotoné sugertis bei jonizacija, pluosto skersmuo) lemia superkontinuumo spektro plitima j

trumpabange spektro puse.
Trumpabangis spektro poslinkis gali buti jvertintas pagal formule
1 1

Aw=(— — —) x 10* 1.8
w=(3- -5 x 10 (18)

¢ia A\ ,, — trumpabangj superkontinuumo spektro krasta atitinkantis bangos ilgis, A ¢ — super-

kontinuuma zadinanc¢io impulso centrinis bangos ilgis, A w vienetai yra atvirkstiniai centimetrai

(em™1).
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4 pav. Superkontinuumo spektro ir pralaidumo trumpabangio krasto (a) bei trumpabangio spektro

poslinkio (A w)(b) priklausomybé nuo medziagos draustinés juostos ploc¢io (adaptuota pagal [28]).

Kai zadinama 800 nm bangos ilgio impulsais, superkontinuumo generacija dar stebima jei
K > 3, bet spektro isplitimas nedidelis (zr. 4| pav). Taip yra todél, kad tokiose medziagose

optinis pazeidimas, nepriklausomai nuo fokusavimo salygy ir zadinancios spinduliuoteés intensy-
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vumo, yra pasiekiamas greic¢iau uz spektro isplitima. Pluosto skersmuo yra santykinai didesnis,
netiesinis fazés poslinkis yra mazas, todél spektro isplitimas yra nedidelis. Siuo atveju, laisvyjy
elektrony defokusavimo poveikis atsveria impulsy fokusavimosi reiskinj dar pries pluostui pasie-
kiant pakankama intensyvumag. Tuo tarpu, didelio E, medZiagoms reikalinga aukstesnés eilés
daugiafotoné sugertis, kuri pasireiskia tik tuomet kai pasiekiamas aukstas intensyvumas dél
fokusavimosi (santykinai mazas pluosto skersmuo), o tai reiskia aukstesnj ribinj intensyvuma ir
didesnj maksimaly An [I4]. Auksto intensyvumo spinduliuoté indukuoja didelj netiesinj fazés
poslinkj, todél spektro iSplitimas yra didelis.

Superkontinuumo generacijai naudojant regimajg ar ultravioletine spinduliuote reikia at-
sizvelgti i tai, kad daugiafotonés sugerties eilé mazéja didéjant zadinanciosios spinduliuoteés
dazniui. Superkontinuumo generacija, medziaga zadinant ultravioletinés spektro srities im-
pulsais, jmanoma tik didelés draustinés energijos juostos medziagose, pavyzdziui, LiF, CaF,

[25].

1.1.3 Sviesos impulsy fazés moduliavimasis

Fazés moduliavimasis yra laikomas pagrindiniu netiesiniu reiskiniu, dél kurio superkontinu-
umo generacijos metu vyksta lazerio impulso spektro plétra, t.y. pradiniame impulse atsiranda
nauji daznio komponentai. Laike kintantis luzio rodiklis (zr. formule) sukelia netiesinj (lai-
kinio intensyvumo profilio) lazerio impulso fazés pokytj

Wo

Pult) = s /O 1t 2z, (1.9)

¢ia wy — nesantysis daznis, z — impulso sklidimo atstumas. Si lygtis rodo, kad netiesinis fazés

pokytis yra sukaupiamas viso lazerio impulso sklidimo metu. Atsiranda daznio moduliacija

d

Bw(t) = Zn(t) (1.10)

ir tada laike kintantis momentinis daznis, dél kurio iSplinta impulso spektras, yra lygus

Momentinio daznio pokytis aprasomas
dw(t) = =2 %o I, p( e Ytz ( )
—2 —nglgexp(—— .12
a2 070 t2 ’

p p

11



¢ia t, — impulso trukme. Fazés moduliavimosi fizikinis reiskinys sukuria naujus dazninius
komponentus nesanciojo lazerio impulso spektre. Normalios grupiniy greic¢iy dispersijos atveju
(ilgabangiai spektro komponentai sklinda grei¢iau negu trumpabangiai) fazés muduliavimasis
sukuria neigiama momentinio daznio poslinkj ties impulso priekiniu frontu (spektras iSplinta
i ilgabange puse), o impulso galiniame fronte sukuria teigiama momentinio daznio poslinkj
(spektras isplinta j trumpabange puse) [I, 25]. Siuo atveju impulso priekyje yra ilgabangiai

spektro komponentai, o impulso gale - trumpabangiai spektro komponentai (zr. |5 pav.).

1,01

0,51

Intensyvumas (s. v.)

>: (b) : Galinis frontas
&z :
(%]
2
£
>
o
o
i)
o~
© Priekinis frontas
a
at, 2t, 0 2t, at,
Laikas

5 pav. Sviesos impulso laikiné gaubtiné (a), daznio pokytis (b), kai grupiniy grei¢iy dispersija yra

normali [I].

Jeigu lazerio impulsas yra simetrinis ir yra veikiamas tik fazés moduliavimosi, tai tokio
impulso spektre atsiranda intensyvumo moduliacijos ir impulso spektras iSplinta simetriskai
nesanciojo daznio atzvilgiu. Asimetrinio lazerio impulso atveju, dél fazés moduliavimosi impulso
spektro plitimas yra asimetrinis. Pavyzdziui, jeigu galinis impulso frontas statesnis uz priekinj,

tai tada spektras iSplinta toliau j trumpabange nei j ilgabange puse [27].

12
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6 pav. Safyro, BaFy, CaFy grupiniy greic¢iy dispersijos (GGD) priklausomybé nuo bangos ilgio.

Placios draustinés juostos dielektrikai (safyras, BaF, ir CaFy) pasizymi normalia grupiniy

grei¢iy dispersija, jei zadinimo bangos ilgiai yra UV, regimosios ir artimosios IR spektro ruoze

(zr.[6] pav.).

1.2 Impulso skilimas ir spektro plitimas

Teoriniai modeliai ir skaitmeniniai modeliavimai parodé, kad pradinis impulsas skyla j du
sub-impulsus netiesiniame zidinyje [27]. Impulso (800 nm, 100 fs), kuris sklinda safyro kristale
laikiné dinamika yra pavaizduota [7| (a) paveiksle. Sub-impulsai vienas nuo kito skiriasi savo
trukme, amplitude ir daznio moduliacija. Priekinio (ilgabangio) sub-impulso priekinis frontas
yra maziau status, jo daznio moduliacija yra silpna bei neigiama, todél jo spektras plinta i
ilgabange puse, taciau nezymiai. Galinis (trumpabangis) sub-impulsas turi stac¢ius frontus, jo
daznio moduliacija yra stipri bei teigiama, todél spektras stipriai plinta j trumpabange puse.
Galinis sub-impulsas pasizymi tiesine daznio moduliacija, todél trumpabangé superkontinuu-
mo spektro dalis yra spudi [25]. Si superkontinuumo savybeé taikoma femtosekundiniy impulsy
nekolineariuose parametriniuose $viesos stiprintuvuose (NOPA). Kaip pavaizduota [7| (b) pa-
veiksle, i$ karto po impulsy skilimo netiesiniame zidinyje pasireiskia sprogstamasis pradinio

impulso spektro isplitimas, kuris atsiranda dél sub-impulsy fronty sustatéjimo.
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7 pav. Skaitmeniskai sumodeliuota laikiné (a) ir spektriné (b) dinamika 800 nm bangos ilgio (normali

dispersija) 100 fs trukmés lazerio impulsui sklindant safyro kristale (adaptuota pagal [I]).

Sub-impulsy spektrai tarpusavyje interferuoja, nes priekinis ir galinis sub-impulsai turi tuos
pacius (tik laike pastumtus, t.y. pastumtomis fazémis) optinius daznius. Jeigu fazés sutampa,
tai gauname maksimuma, o jeigu fazés nesutampa — gauname minimuma. Spektre atsiranda
moduliacijos, o pagal moduliacijos daznj galima pasakyti kokiu atsumu sub-impulsai yra nutole
vienas nuo kito. Atstumas tarp impulsy priklausys nuo to, kiek skirtingais greicCiais bégantys
sub-impulsai yra nusklide medziagoje. Tokia spektro moduliacija matoma skaitmeniskai sumo-
duliuotuose spektruose. Superkontinuumo spektras yra tolydus generuojant vieng Sviesos gija.
Taciau padidinus impulso energija atsiranda spektrinés moduliacijos aplink zadinantj bangos
ilgj, o toliau didinant impulso energija pluostas fokusuojasi pakartotinai (generuojamos kelios
Sviesos gijos), superkontinuumo spektre atsiranda moduliacijos ir pablogéja superkontinuumo
spinduliuotés savybés (pvz, koherentiskumas). Dél to, praktiniams taikymams tokio sklidimo

rezimo stengiamasi iSvengti.
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1.3 Fokusavimo sglygos

Pradinio pluosto fokusavimo salygy parinkimas yra svarbus faktorius superkontinuumo

generacijos eksperimentinése sistemose. Skaitiné apertura (NA) apskai¢iuojama pagal

d
2f

formule, ¢ia d — pluosto diametras (1/e? intensyvumo lygyje), f — leSio Zidinio nuotolis.

NA (1.13)

1,0 T LR | I e

308} 1
5
‘o0
5 061 .
C
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2 04t -
5
[ Qx,
902 g : S micli 1
7] uperkontinuumas .. Pazeidimas
o
0 i [ 1 L Tea"r@t L1
0,01 0,1 1

Skaitiné apertira

8 pav. Superkontinuumo generacijos (tusciaviduriai tagkai) ir optinio pazeidimo (juodi taskai) slenks-

tinés energijos priklausomybé nuo skaitinés aperturos lydyto kvarco kristale [29].

Labai astriai (NA > 1) fokusuojant i netiesine terpe medziaga yra pazeidziama anks¢iau nei
yra pasiekiama kritiné fokusavimosi galia ir superkontinuumo generacija (zr. |8/ pav.). Taciau op-
tinio pazeidimo slenkstiné energija yra nuo keliy iki keliy desim¢iy karty didesnis esant Svelniam
fokusavimui. Eksperimentiskai nustatyta, kad optimalios salygos superkontinuumo generacijai
yra pasiekiamos skaitinei aperturai patenkant j 0,01 - 0,1 intervalo ribas. Optimaliomis super-
kontinuumo generavimo pavieniais impulsais iki pazeidimo salygomis yra standartiskai laikoma
NA > 0,05 [29]. Didinant lazerio impulsy pasikartojimo daznj superkontinuumo generacija be
pazeidimo priklauso nuo medziagos (kurioje generuojamas superkontinuumas) savybiy ir lieka-
myjy kaupiamuyjy efekty, pavyzdziui tokiy kaip Siluminis. Norint iSvengti kaupiamuyjuy efektuy,
kaip taisyklée, medziaga yra nuolat transliuojama arba sukama.

Taip pat nuo fokusavimo salygy priklauso superkontinuumo spektro simetriskumas. Svel-

naus fokusavimo salygomis priekinis sub-impulsas (lyginant su astriu fokusavu) turi statesnius
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frontus, todél gali spektra labiau iSplésti j ilgabange puse. Astraus fokusavimo sglygomis prie-

kinis sub-impulsas nespéja iSplésti spektro j ilgabange puse [23].

1.4 Medziagos superkontinuumo generacijai

Superkontinuumas gali buti generuojamas jvairiose placios aperturos skaidriose terpése:
kietuose kunuose, skysciuose ir dujose. Visgi, superkontinuumas dazniausiai generuojamas kie-
takunése medziagose, nes tokios sistemos yra efektyvios, kompaktiskos, pigios ir nesudétingai
derinamos. Siuo atveju pakanka lazerio spinduliuote fokusuoti j kristala, tada tolimajame
lauke stebimi spalvoti koncentriniai ziedai (kuginé spinduliuoté), kuriy centre yra superkonti-
nuumas (matomas kaip balta démeé) [25]. Pagrindinés medZiagos superkontinuumo generacijai
yra jvairus kristalai ir stiklai: safyras, itrio aliuminio granatas, fluoridy kristalai, BK7 stiklas,
UV-lydytas kvarcas ir t.t.. Siose medziagose zadinamas superkontinuumas pasizymi skirtin-
gomis spektrinémis charakteristikomis, tokiomis kaip spektro forma ir spektrinis stabilumas.
Taip pat skiriasi medziagu netiesiSkumas, luzio rodiklis, kritiné fokusavimosi galia (skiriasi
medziagy draustinés energijos tarpas), optinio pazeidimo slenkstis ir kitos medziagy savybeés.
Siame darbe tyrinéjamy medziagy (safyro, BaFy ir CaFy) svarbiausi parametrai yra pateikti 1

lenteléje.

1 lentelé. Superkontinuumo generacijai naudojamy medziagy tiesiniai ir netiesiniai parametrai, kai
zadinantis bangos ilgis 800 nm, A ggp—o — bangos ilgis ties medziagos grupiniy greié¢iy dispersijos

nuliu, I, — optinio pazeidimo slenkstis vienam impulsui
» Ip

Medziaga E, Pralaidumas (um) ng(x10 "%cm?/W) ng A gep=o I, (J/cm?)

Safyras 8 0,19 - 5,2 3,1 1,76 1,31 5,36
BaF, 9,1 0,14 — 13 1,91 1,47 1,93 2,91
CaF, 12,1 [30] 0,12 — 10 1,3 143 155 5,17

1.4.1 Safyras

Superkontinuumo generacijai tinkamiausios tos medziagos, kurias galima kaupinti femto-
sekundiniais lazerio impulsais placiame optinio spektro diapazone. Safyras (Al,O3) yra viena is
populiariausiy medziagy superkontinuumo generacijai. Safyro kristale netgi jo netransliuojant
yra pasiekiamas didelis ilgalaikis superkontinuumo stabilumas, o tai ypatingai patrauklu no-

rint supaprastinti eksperimentines sistemas. Safyras taip pat pasizymi Zzemu superkontinuumo
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generacijos slenksciu, aukstu optinio pazeidimo slenksciu.
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9 pav. Safyre generuojamo superkontinuumo spektro trumpabangj krasta atitinkancio bangos ilgio

Am (a) ir trumpabangio poslinkio Aw (b) priklausomybé nuo zadinancios spinduliuotés bangos ilgio.

Zadinant superkontinuuma safyro 2 mm storio ploksteléje artimaja infraraudonaja spindu-
liuote paprastai gaunamas spektras, apimantis didzigja dalj regimosios spektro srities, taciau
trumpabangis spektro krastas iSplinta tik iki 475 nm (2r.[9] (a) pav.) [6]. Dél tokio mazo spektro
plitimo j trumpabangg spektro puse (zr.[d] (b) pav.) safyras netinkamas naudoti ultravioletinio

superkontinuumo generavimui.

1.4.2 CaFg ir BaF2

Anksciau jau buvo aptarta, jog trumpabangis superkontinuumo spektro plitimas vyksta
efektyviau didesnio (F, > 8 eV) draustinés energijos tarpo medziagose (7r. 4| pav.). Sarminiy
metaly fluoridai yra vienos i$ tokiy medziagy. Jos pasizymi ypatingai pla¢ia (nuo vakuuminio
ultravioleto iki viduriniosios infraraudonosios srities) skaidrumo juosta. Be to, Sios medziagos
issiskiria dideliu draustinés energijos tarpu ir maza medziagos dispersija [I]. Lyginant su kitomis
medziagomis, Sarminiy metaly fluoriduose sugeneruotas superkontinuumo spektras pasizymi
didziausiu spektro trumpabangiu poslinkiu (zr. 4| (b) pav.). Eksperimentiniai Sarminiy metaly
fluoridy tyrimai (orientuoti i trumpabangj superkontinuumo krasta) naudojant Ti:safyro lazerio
pagrindinio daznio impulsus parodé, kad is visy fluoridy svarbu isskirti dvi medziagas: kalcio
fluorida (CaFs) ir li¢io fluorida (LiF). Literaturoje teigiama, kad tik Siose netiesinése medziagose
sugeneruotas superkontinuumo spektras apima visa arba beveik visg regimajj diapazong ir
reikSminga ultravioletinés spektro srities dalj (trumpabangis superkontinuumo spektro krastas
<350 nm, bet tam tikrais atvejais gali siekti <300 nm) [28]. BaF, kristale buvo mazai tyrinéta

superkontinuumo generacija, o didziausias uzregistruotas superkontinuumo spektro plitimas
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sieke 320 nm [9] Zr. [10| pav..

I$ visy fluoridy placiai naudojamas tik CaFs, nes kitose medziagose i$ karto atsiranda
optinis pazeidimas. CaFs turi pladia (12,1 e€V) draustine juosta ir skaidrumo langas siekia
tolima UV Zzr. 1 lentele [30]. CaF, kristale superkontinuumo generacija buvo tirta naudojant
jvairiy bangos ilgiy femtosekundinius impulsus (zr.|10[pav.). Superkontinuuma zadinant 800 nm
bangos ilgio impulsais buvo uzregistruotas 300 nm — 2 um diapazono spektras, o spektras
0,34 — 3,3 um srityje buvo iSmatuotas zadinant 2.1 — 2.2 um bangos ilgio impulsais (anomalios
grupiniy grei¢iy dispersijos srityje) [5]. Kitu eksperimenty metu buvo registruotas ypatingai
tolydus spektras 500 — 1700 nm srityje, zadinant 15 fs trukmeés 2 um bangos ilgio impulsais
[8]. Literaturoje minima, kad zadinancios spinduliuotés poliarizacija ir stabiluma islaikantis
superkontinuumo spektras buvo uzregistruotas nuo 250 nm iki 650 nm kristala zadinant 387

nm bangos ilgio spinduliuote [6].

CaF, CaF,
0,40 ; ; . . . . . .
(a) (b)
035} | ~ . .
e o E O L]
. ® o o | o Fg 4
£ 030} » | S
3 ° o °
= S §
< 025} » x .
oo 3 °
020} ° R
018 05 10 15 20 05 1.0 15 20
’ A (pm) ’ ’ P W :
10 pav. CaFjy (zali taskai) ir BaFy (oranziniai taskai) kristaluose generuojamo superkontinuumo

spektro trumpabangj krasta atitinkané¢io bangos ilgio A, (a) ir trumpabangio poslinkio Aw (b) pri-

klausomybé nuo zadinancios spinduliuotés bangos ilgio.

Riedlis (Riedle) ir k.t., superkontinuuma zadino 5 mm storio CaFy ploksteléje naudojant
skirtingas Ti:safyro lazerio, veikian¢io 1 kHz pasikartojimo dazniu, harmonikas [I1]. CaF,
plokstelé buvo transliuojama siekiant iSvengti optinio medziagos pazeidimo. Zadinimui nau-
dojant Ti:safyro lazerio pirmaja harmonika (bangos ilgis 775 nm) buvo uzregistruotas super-
kontinuumo spektras apimantis dalj ultravioletinés ir visa regimaja spektro sritj 290 — 720 nm
(zr. |11 pav. zalia kreivé). Superkontinuumo spektro trumpabangis krastas buvo uzregistruotas
ties 245 nm, kai CaF; kristalo zadinimui buvo naudojama Ti:safyro antroji harmonika (bangos
ilgis 387 nm) (zr. pav. mélyna kreivé). Superkontinuumo spektro ultravioletinis krastas

buvo iSmatuotas ties 225 nm zadinant treciosios harmonikos (bangos ilgis 258 nm) impulsais
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(zr. zr. pav. tamsiai mélyna kreive) [L1].
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11 pav. Superkontinuumo spektrai, transliuojamag CaFs 5 mm plokstele zadinant Ti:safyro lazerio

pirmaja, antraja ir treciaja harmonikomis [I1].

Panasus tyrimas buvo atliktas zadinant superkontinuuma Cr:forsterito lazerio pirmaja, ant-
raja, trecigja ir ketvirtaja harmonikomis 3 mm storio nuolat transliuojamoje CaFy ploksteléje
[31]. Superkontinuumo spektro trumpabangis krastas sieké 324 nm, 282 nm, 248 nm ir 225 nm,
zadinimui atitinkamai naudojant 1240 nm, 620 nm, 413 nm ir 310 nm bangos ilgio spinduliuote.
CaF; kristale generuotas superkontinuumas, lyginant su LiF ir MgFy pasizyméjo puikiu spekt-
riniu stabilumu ir geru atsikartojamomu [I2]. Tai ypatingai svarbu praktinuose taikymuose
ultrasparcioje skirtuminéje spektroskopijoje ir UV-zadinamu nekolineariaus optinio parametri-

nio stiprintuvo charakteristiky gerinimui.
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12 pav. Superkontinuumo spektro dinamika laike (virSuje) ir superkontinuumo spektrai (apacioje)

netransliuvojant (a, b) ir sukant (c, d) CaF; kristala [12].

Vienas i$ pagrindiniy trukumy fokusuojant femtosekundinius lazerio impulsus j CaF'y kri-
stalg yra dél Siluminiy efekty greitai pasireiskiantis superkontinuumo spektro siauréjimas ir
spektrinés fluktuacijos. Gero atsikartojamumo CaFs superkontinuumo spektras buvo gauna-
mas tik tada, kai superkontinuumo generacijos metu kristalas buvo nuolat transliuojamas arba
sukamas(zr. pav.), ¢ia superkontinuumo zadinimui buvo naudojami 40 fs trukmés 800 nm

bangos ilgio impulsai 1 kHz pasikartojimo dazniu [0, [12].

1.5 Optinis medziagos pazeidimas

Optinis medziagos pazeidimas - negriztamas medziagos strukturos suardymas, dél joje su-
kuriamy defekty ir medziagos modifikavimo. Daugelio pasikartojanciy impulsy poveikyje jis
vyksta laipsniSkai ir pradzioje pasireiskia sumazéjusiu pralaidumu, kadangi medziagos drausti-
nés energijos juostoje jsiterpia defekty (spalviniy centry, t.y. F centry ir H centry) energiniai

lygmenys. F centrai — kristalinés gardelés anijono (fluorido jono) vakansijos vietoje pagautas

20



elektronas. H centrais CakFy kristale vadinami Fy~ molekulés fluorido vietoje. Taip pat optinj
medziagos pazeidima mikroskopinéje skaléje indukuoja sklaidos centry formavimasis. Sklaidy-
ti Sviesa gali sugerties centrai (pavyzdziui, spalviniai centrai), priemaiSos ir metaly koliodai
(kuo didesni koloidai tuo stipresné sklaida). Metaly koloidai — tai kristaluose susiformuojan-
¢ios 1 — 100 nm diametro metalo dalelés medziaga apsSvietus didelio intensyvumo lazerine ar
jonizuojandia spinduliuote, dél kurios sparciai didéja taskiniu defekty kiekis [32].

Defekty vystymosi CaFy ir panaSiose medziagose (apSvieciant lazerine ar jonizuojancia
spinduliuote bei veikiant aukstos energijos dalelémis) tyrimy sritis yra plati ir sudétinga. Li-
teraturoje bendrai sutariama, kad CaFy (ir panasios strukturos kristalus) veikiant intensyvia
lazerine spinduliuote optinis pazeidimas pirmiausiai pasireiskia taskiniy defekty (spalviniy cent-

ry) susidarymu. Principiné CaFy energiniy lygmeny schema pavaizduota |13 paveiksle.

| A Laidumo juosta |
N
7,=650fs
N
ol 3
= — | Autolokalizuoti eksitonai |
20 ~ A
()] -
|_IC_' 1]
i Spalviniai centrai
N "
>3 N
o —
:_l ] >
N Y @
2,4eV o
\VAVAV: 4 N\

Valentiné juosta |

13 pav. CaF; kristalo energiniy lygmeny ir defekty formavimosi principiné schema (adaptuota pagal

[200).

Defekty formavimasis (CaFy ir panasiuose kristaluose) gali buti apibendrinamas keliais
pagrindiniais etapais. Elektronas suzadinamas j laidumo juosta ir tuo paciu sukuriamos elekt-
rony ir skyliy poros (eksitonai). Dél stiprios elektrono ir fonono saveikos (angl. electron-phonon
coupling) eksitonai lokalizuojasi deformuodami gardele ir tokiu budu sukuriami autolokalizuoti
eksitonai (angl. self-traped exciton, STFE) [20]. Autolokalizuoto eksitono busena yra stabilesné
uz laisvo eksitono buseng. Autolokalizuoto eksitono formavimosi trukmé buvo apskaiciuota is
skirtuminés sugerties rezultaty ir yra ~690 fs [33]. Autolokalizuoto eksitono struktura (CaFy

kristale) literaturoje bendrai aiskinama artimiausiy F centry ir H centry pora [2I]. Zonduo-
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jant skirtingos energijos fotonais, buvo nustatyta, kad F centro sugerties juostos maksimumas
ties 3,28 eV, o H centro sugerties maksimumas ties 4 eV. Autolokalizuoti eksitonai gali isnykti
spinduliniu arba nespinduliniu buidu. Pirmuoju atveju yra stebima autolokalizuoty eksitony
rekombinacija su charakteringu liuminescencijos juostos maksimumu ties ~ 280 nm (4,4 eV)
[34-36]. Liuminescencijos gesimo trukmeé 71 yra laikoma pagrindine gesimo komponente. Ji bu-
vo iSmatuota ir Siame darbe, gauti rezultatai bus palyginti su literaturoje nurodytomis vertémis
véliau. Nespinduliniu budu autolokalizuoti eksitonai gali iSnykti dviem keliais: per gardelés re-
laksacijas kuriant fononus, t.y. kristalas syla, arba toliau modifikuojant medziaga.

Defekty (F-H pory) formavimosi sparta priklauso nuo I? (¢ia, I-lazerio spinduliuotés in-
tensyvumas). Jeigu visi lazerinés spinduliuotés sukurti F centrai ir H centrai rekombinuoty
(gardelé vel buty taisyklinga), tai tada buty iSvengiama defekty formavimosi ir optinio pa-
zeidimo. Taciau didinant impulsy pasikartojimo daznj (mazinant laiko tarpa tarp impulsy)
isauga defekty koncentracija kristale. Pasireiskia defekty kaupimasis — pirmojo lazerio impulso
sukurti ilgai gyvuojantys defektai (pvz, M centrai) nespéja rekombinuoti iki sekanc¢io impulso.
Be to, H centrai gali lengviau migruoti nei F centrai (vyksta difuzija dél skirtingy koncent-
racijy lazerio paveiktoje ir nepaveiktoje zonoje) i didesnj kristalo turj uz lazerio spinduliuotes
veikiama zona. Dél to, didéja F centry, kurie gali formuoti stabilius defektus (M centrus ir Ca
koloidus) koncentracija lazerio spinduliuotés veikiamoje zonoje. F centrai stabilizuojasi suda-
rydami F-F centro pora (M centra), siy ilgai gyvuojanciy spalviniy centry sugerties juosta ties
2.4 eV. M centras laikomas stabiliu defektu, daranciu didele jtaka medziagos optinio pazeidimo

vystymuisi.

22



2 Tyrimo metodika

Eksperimentai buvo atlikti naudojant tokia sistema, kuria buvo galima greitai ir paprastai

keisti kristalo padétj. Siame darbe naudota eksperimento schema yra pavaizduota |14 paveiksle.

AHG F1 : L1 bandi
| andinys
Yb:KGW 1030 nm|[515 nm [
lazeris
180 fs, 10 kHz
BBO

14 pav. Superkontinuumo, liuminescencijos ir sklaidos matavimo principiné schema: Yb:KGW laze-
ris, antrosios harmonikos generacijos kristalas (AHG), pirmosios harmonikos intensyvuma mazinantis
filtras (F1), f = +400 mm ir f = 4150 mm glaudziamieji lesiai (L1 ir L2), antrosios harmonikos in-
tensyvuma mazinantis filtras (F2), diafragma (D), spektrometrai (S1, S2), liuminescencijos ir sklaidos

matavimams skirta filtry sistema (F3, F4), CCD kamera.

Superkontinuumas buvo Zadinamas naudojant Yb:KGW femtosekundinj lazerj (Pharos,
Light Conversion Ltd.), kuris generuoja 1030 nm centrinio bangos ilgio 180 fs trukmeés impul-
sus 10 kHz pasikartojimo dazniu. Antroji harmonika (bangos ilgis 515 nm) buvo generuota
1 mm storio BBO kristale (AHG), kuris iSpjautas pirmo tipo faziniam sinchronizmui. Pirmo-
sios harmonikos spinduliuoté buvo filtruojama filtru (F1), sudarytu is spalvoto stiklo (SZS-21)
ir dielektrinio veidrodzio (atspindincio ties 1030 nm). Registruojant superkontinuumo spekt-
rus antrosios harmonikos (515 nm) spinduliuotés intensyvumas buvo mazinamas dielektriniu
veidrodziu (F2), siekiant sumazinti intensyvia smaile ties 515 nm bangos ilgiu. Tokiu budu
buvo prapléstas spektrometro dinaminis diapazonas. Antrosios harmonikos spinduliuoté buvo
fokusuojama j bandinj f = +150 mm (L2) zidinio nuotolio (NA = 0,012, astrius fokusavimas) ir
f = +400 mm (L1) zidinio nuotolio (NA = 0,004, Svelnus fokusavimas) glaudziamaisiais lesiais.
Pluosto diametras pries lesj (L1 ir L2) lygus 3,5 mm (1/e? intensyvumo lygyje).

Superkontinuumo generacijos désningumai buvo detaliai tyrinéjami CaFy (5 mm ir 25 mm

ilgio) ir BaFy (6 mm ir 25 mm ilgio) kristaluose. Gauti rezultatai buvo lyginami su tokiomis
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paciomis fokusavimo salygomis (5 mm ir 15 mm ilgio) safyro kristale generuojamu superko-
tinuumu. Visy matavimy metu bandiniai buvo stacionarus, t.y. nebuvo sukami ir nebuvo
transliuojami skersai ar isilgai lazerio pluostui. Superkontinuuma zadinancios spinduliuotés
energija buvo matuojama (Ophir 3A-P-SH-V1-ROHS) galios matuokliu.

Superkontinuumo spinduliuoté nuo kuginés spinduliuotés buvo isskirta diafragma (D) ir re-
gistruojama spektrometras (S1) (Avantes AvaSpec-3648), kurio detektavimo diapazonas apima
200 — 1100 nm spektrine sritj. Uzregistruoti spektrai véliau buvo koreguoti pagal spektrometro

jautrio funkcija ir pries spektrometra pastatyto filtro (F2) pralaidumo funkcija.

100 p———————
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15 pav. Filtry sistemos, kuri buvo naudojama liuminescencijos spinduliuotés (mélyna kreive) ir

issklaidytos spinduliuotés (raudona kreivé) registravimui, pralaidumo spektrai.

Liuminescencijos signalas buvo surenkamas prie kristalo nupoliruoto sono pridétu svieso-
laidZiu, o liuminescencijos spektras buvo registruojamas (S2) sviesolaidiniu spektrometru ( Oce-
anOptics QE65000). Kartu su superkontinuumo spektru tuo pa¢iu metu buvo registruojama
ir liuminescencijos intensyvumo pasiskirstymo isilgai sviesos gijos evoliucija laike. Tam tikslui
igyvendinti i nupoliruoto kristalo Ssona buvo nukreipta CCD kamera (Flir Grasshopper?2, pikse-
lio dydis 4,4 um) su 1:1 didinimo objektyvu. Pries CCD kamera buvo pastatytas filtras (F3),
sudarytas i$ spalvoty stikly (YFS-1 ir YFS-2) kombinacijos su pralaidumo langu nuo 250 iki
390 nm. (7r. pav. meélyna kreive). Kitu atveju, generuojant superkontinuuma buvo lygia-
greciai registruojama issklaidytos spinduliuotés intensyvumo pasiskirstymo evoliucija laike. Tai
buvo padaryta pakeitus pries CCD kamera stovinéiy filtry sistema j (F4), sudaryta is spalvotu
stikly (ZS-16 ir SZS-22), kuriy bendras pralaidumas yra 400 — 600 nm diapazone (Zr. 15| pav.

raudona kreive).
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3 Rezultatai ir jy aptarimas

3.1 Superkontinuumo spektrai

Visy pirma, eksperimentiskai buvo surasta optimali bandinio padétis lesio zidinio atzvil-
giu visiems bandiniams astraus ir svelnaus fokusavimo atvejais. Bandiniai buvo transliuojami
isilginéje koordinatéje (z) ir palaipsniui buvo didinama lazerio impulso energija, o spektro-
metru buvo registruojamas spektras. Surasta, kad kai fokusuojama kristalo viduje, netiesinis
zidinys formuojasi antroje kristalo puséje, o superkontinuumo generacijos slenkstis yra 25 %
zemesnis nei fokusuojant ant priekinio pavirSiaus, sutinkamai su kity autoriy pastebéjimais
[27]. Zemesnis superkontinuumo generacijos slenkstis ir plataus superkontinuumo generacija
naudojant zemesnés energijos impulsus yra privalumas. Tai ypatingai svarbu siekiant iSvengti
medziagos pazaidos. Superkontinuumo generacijos tyrimams buvo pasirinktos tokios impul-
su energijos (arti superkontinuumo generacijos slenkscio), su kuriomis trumpabangis spektro
krastas nustoja pléstis, t.y. spektro plétra jsisotina (zr. 2 lentele).

Visy pirma buvo iSmatuoti asinés superkontinuumo spinduliuotés spektrai pradiniu laiko
momentu trumpuose ir ilguose safyro, BaF, ir CaFy kristaluose, atitinkamai astraus ir Svelnaus

fokusavimo salygomis (Zr. (16| pav.).
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16 pav. Superkontinuumo asinis spektras safyro (a), BaFy (b) ir CaFy (c) kristaluose astraus (mélyna

kreive) ir Svelnaus (raudona kreivé) fokusavimo salygomis, kai superkontinuumas zadinamas femto-

sekundinio Yb:KGW lazerio 515 nm bangos ilgio 10 kHz pasikartojimo daznio impulsais. Pradinio

impulso spektras pavaizduotas pilka kreive. Paveiksly intarpuose pavaizduoti superkontinuumo spin-

duliuotés skirstiniai uz bandiniy esant skirtingoms fokusavimo salygoms.

Superkontinuumo spektras maziausiai isplito j ultravioleting spektro puse safyre iki ~380 nm,

daugiau isplito BaFs iki ~310 nm, o daugiausia CaFy kristale iki ~300 nm (Zr. pav. ir

2 lentele). Kartu nustatyta, kad superkontinuumo spektro forma priklauso nuo fokusavimo

geometrijos. Sis désningumas buvo stebimas visose Siame darbe tirtose medziagose. Esant
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astriam fokusavimui j trumpa bandinj spektras labiau iSplites j trumpabange spektro puse,
lyginant su §velniu fokusavimu j ilga kristalg. Sie skirtumai yra gerai matomi paveiksly in-
tarpuose pateiktose superkontinuumo nuotraukose (7r. [L6| pav.). UZregistruotas trumpabangis
superkontinuumo spektro krastas ir pagal formule apskaiciuotas trumpabangis spektro po-
slinkis irgi pateiktas 2 lenteléje. Visgi Svelniai fokusuojant j ilga kristalg buvo uzregistruota
platesné superkontinuumo spektro ilgabange dalis. Sis skirtumas ypatingai ryskus BaF, ir CaF,
kristaluose, kur su pasirinktomis impulso energijomis (Zr. 2 lentele) astraus fokusavimo atveju
spektro plitimas j ilgabange puse yra nezymus.

Toliau buvo atliktas superkontinuumo spektro ilgalaikio stabilumo tyrimas. Safyro kristale
spektras isliko stabilus nepriklausomai nuo fokusavimo salygy ir jokio siauré¢jimo laike nepa-
stebéta. Tuo tarpu BaF, ir CaFy kristaluose superkontinuumo spektrai po kurio laiko éme

siauréti, o jy dinamikos laike rezultatai pavaizduoti [17] paveiksle.

(a) 40s 20min
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17 pav. Superkontinuumo spektro dinamika laike, netransliuojamuose CaF5 (a) ir BaF3 (b) kristaluose
superkontinuumo zadinimui naudojant astraus (NA = 0,012, trumpas kristalas, mélyna kreive) ir (b)

svelnaus (NA = 0,004, ilgas kristalas, raudona kreive) fokusavimo salygas.

Nustatyta, kad superkontinuumo spektro dinamika netransluojamuose CaFy ir BaF, kri-

staluose stipriai priklauso nuo fokusavimo salygy. paveiksle pavaizduoti superkontinuumo
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spektry ploc¢iai 1075 intensyvumo lygyje astraus (mélyna kreive) ir Svelnaus (raudona kreive)
fokusavimo salygomis. Astriai fokusuojant j trumpa kristala superkontinuumo spektras pra-
deda siauréti beveik is karto (po keliy sekundziy). CaFsy (5 mm) kristale superkontinuumo
spektras pradeda siauréti po ~40 s (SK generacija pilnai iSnyksta po ~2 min), o 6 mm BaF,
kristale SK spektras pradeda siauréti jau po ~5 s (SK generacija pilnai iSnyksta po ~20 s), kai
atitinkamai naudojami 0,4 pJ ir 0,2 wJ energijos impulsai. Toks pats matavimas buvo atliktas
Svelniai fokusuojant j ilgus (25 mm) kristalus. Siuo atveju superkontinuumo generacijos laikas
zenkliai pailgéjo. BaF; kristale superkontinuumo generacija issilaiké ~3 min (impulso energija
0,3 nJ). Visgi ilgiausia (~20 min) stabiliaus superkontinuumo generacija buvo uzregistruota
naudojant 25 mm ilgio CaFy kristalg ir Svelniai fokusuojant 0,48 wJ energijos impulsus. Be to

buvo pastebéta, kad superkontinuumo spektras nuolat létai siauréjo viso matavimo metu.

2 lentelé. Superkontinuumo (SK) generacijos netransliuojamuose safyro, BaFy, CaFs kristaluose

eksperimentiniy parametry ir rezultaty apibendrinimas

Medziaga Safyras BaF'y CaFy
Kristalo ilgis (mm) 5 15 6 25 5 25
Impulso energija (1J) 0,17 0,34 0,2 0,3 0,4 0,48
Fokusavimas astrus  Svelnus astrus  Svelnus astrus  Svelnus
Trumpabangis SK spektro krastas (nm) 383 402 308 331 296 309
Trumpabangis poslinkis (cm™1) 6692 5458 13050 10794 14370 12940
Ilgabangis SK spektro krastas (nm) 617 654 550 630 550 620
Laikas iki SK spektro siauréjimo - - ~bs ~3min ~40s ~20min

Norint daugiau suzinoti apie superkontinuumo generacijos skirtumus astraus ir Svelnaus
fokusavimo salygomis buvo atlikti papildomi matavimai, kurie suteiké informacijos apie Sviesos

gijos forma, lazerinés spinduliuotés sklaidg, optine medziagos pazaida bei jy laikine evoliucijg.

3.2 Liuminescencija ir sklaida

Superkontinuumo generacijos metu pasireiskia intensyvi netiesinés terpes liuminescencija
isilgai Sviesos gijos. Safyras, BaF; ir CaFy (kaip ir daugelis oksidy, fluoridy ir kity medziagy)

liuminescuoja UV spektro srityje.
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18 pav. BaF; (oranziné kreivé) ir CaFs (zalia kreivé) kristaly liuminescencijos spektrai.

Superkontinuumo generacijos metu uzregistruoti BaFy ir CaFy liuminescencijos spektrai
yra pateikti [18| paveiksle. Liuminescencijos juostos maksimumas CaF, kristale ties ~275 nm, o
BaF, ties ~315 nm. ISmatuoti liuminescencijos spektrai gerai sutampa su kity moksliniy gru-
piy rezultatais [34-37]. Siuose kristaluose liuminescencija priskiriama autolokalizuoty eksitony

spindulinei rekombinacijai.

19 pav. Liuminescencijos intensyvumo isilgai Sviesos gijos dinamika laike astriai (NA = 0,012) foku-
suojant i 5 mm (a) ir Svelniai (NA = 0,004) fokusuojant j 25 mm ilgio (b) CaF; kristala, balta rodyklé
zymi spinduliuoteés sklidimo kryptj.

Liuminescencijos intensyvumo pasiskirstymas isilgai Sviesos gijos (liuminescencijos pédsa-
ko vaizdas) superkontinuumo generacijos metu buvo uzregistruotas CCD kamera trumpame ir
ilgame CaFy kristaluose, atitinkamai naudojant astry ir Svelny fokusavima, skirtingais laiko
momentais (7r. |19 pav.). Svarbu pabrézti, kad Siame matavime vieno impulso pédsakas nebuvo

registruojamas, o uzfiksuotame CCD kameros vaizde suintegruoti keli impulsai. Matavimo pra-
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dzioje (t = 0 s) buvo stebima tolygi Sviesos gija. Didziausio liuminescencijos intensyvumo vieta
atitinka netiesinio zidinio padétj, kuri nuo galinio CaF, kristalo pavirsiaus nutolusi ~2 mm
(astrus fokusavimas, trumpas kristalas) ir ~8 mm (Svelnus fokusavimas, ilgas kristalas). Lai-
ko momentais (t = 28 s (a) ir t = 1280 s (b)) buvo stebimas liuminescencijos pédsako trukis
i dvi dalis (priekine ir galing). Vélesniais laiko momentais (t = 50 s (a) ir t = 1310 s (b))
liuminescencijos pédsako dalys tolsta viena nuo kitos. Pastebéta, kad tai sutampa su spar-
¢ia superkontinuumo spektro siauréjimo pradzia. Liuminescencijos pédsako vaizdas pasibaigus
superkontinuumo generacijai pateiktas virsutingje eiléje (t = 70 s (a) ir t = 1370 s (b)), kur
matoma tik likusi viena (silpnesné) priekiné liuminescencijos pédsako dalis. Taigi, astraus ir
svelnaus fokusavimo salygomis liuminescencijos pédsako kitimo laike désningumai yra panasus,
tik svelnaus fokusavimo salygomis vyksta ilgesnéje laiko skaléje. Labai panasi tendencija buvo

stebima ir BaF, kristale.
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20 pav. Superkontinuumo spektro (a, d), liuminescencijos intensyvumo isilgai $viesos gijos (b, e) ir
issklaidytos spinduliuotés intensyvumo laikiné dinamika (c, f), kai superkontinuumas generuojamas

25 mm ilgio CaFy (virsuje) ir BaFs (apacioje) kristaluose naudojant svelny (NA = 0,004) fokusavima.

I[$samesnis superkontinuum spektro (a ir d), UV liuminescencijos pédsako (b ir e) ir is-
sklaidytos $viesos (c ir f) ties superkontinuuma zadinancios lazerio spinduliuotés bangos ilgiu
(515 nm) evoliucijos palyginimas yra pateiktas [20| paveiksle. Cia superkontinuumas buvo zadi-
namas 25 mm ilgio CaF, (virsuje) ir BaF, (apacioje) kristaluose naudojant svelnaus fokusavimo
salygas. CaFy atveju vaizduojamas laiko intervalas nuo 800 s iki 1400 s, kuriame buvo stebimi
registruojamy charakteristiky pokyciai. Viduriniame stulpelyje vaizduojamas liuminescencijos
pédsako intensyvumas laikui bégant, ¢ia z = 0 atitinka liuminescencijos pédsako centro padétj
matavimo pradzioje. Treciame stulpelyje pateiktas issklaidytos sviesos signalo vaizdas Sviesos
gijos aplinkoje bégant laikui, kur z = 0 apytiksliai atitinka pradinés sklaidos centro padét;.

Superkontinuumo spektras pradeda sparciai siauréti tada, kai liuminescencijos pédsakas

sutruksta. Likus tik priekinei jo daliai, superkontinuumas visai nebegeneruojamas. Tai reis-
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kia, kad nesiformuoja pilnaverté sviesos gija. Tuo tarpu, sklaidos signalas buvo uzregistruotas
anksciau (t = ~200 s CaFy kristale ir ¢ = ~50 s CaFy kristale) dar nevykstant jokiems pa-
stebimiems liuminescencijos pédsako ir superkontinuumo spektro pokyéiams. Sie désningumai

buvo matomi abiejose medziagose, taciau viskas vyksta kitoje laiko skaléje.
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21 pav. BaFs (oranziniai taskai) ir CaFy (zali taskai) kristaly liuminescencijos kinetika.

Superkontinuuma zadinancios spinduliuotes sklaidos atsiradimas rodo ankstyva medziagos
optine pazaida. Netiesiniame zidinyje, kuriame yra didziausias spinduliuotés intensyvumas, di-
déja pradiniy taskiniy defekty (spalviniy centry kurie susidaro suyrant autolokalizuotiems eksi-
tonams) tankis. Taskiniai defektai mikroskopiniame mastelyje pasireiskia kaip sklaidos centrai,
bet makroskopiniame mastelyje liuminescencijos pédsake tuo metu dar neatsiranda jokiy po-
ky¢iy. Siame darbe autolokalizuoty eksitony formavimasi patvirtino liuminescencijos spektro
(7r. |18 pav.) ir liuminescencijos kinetikos matavimai (zr. 21| pav.). Kinetikos buvo iSmatuotos
su lazeriu sinchronizuotu fotony skaitikliu. BaFy ir CaFy kristaluose buvo iSmatuota ~1 ps
trukmes liuminescencijos gesimo komponenté (pagrindiné). Ismatuotos liuminescencijos gesimo
kinetikos gerai atitiko kity moksliniy grupiuy rezultatus |21}, 37]. Kitaip nei CaF; kristale, BaF,
liuminescencijos signalo kinetikoje buvo stebéta ilgesné liuminescencijos intensyvumo gesimo
komponente. Tai rodo didesnj ilgai gyvuojanciy autolokalizuoty eksitony kiekj BaF, kristale ir
paaiskina spartesnj superkontinuumo spektro siauréjima. Pradiniai (taskiniai) defektai iSplinta
1 didesnj uz netiesinio zidinio turj kristale. Veliau jie iSauga j didesnes medziagos strukturines
modifikacijas ir ilgai gyvuojancius sudétingesnius ir didesnius defektus. Formuojami spalviniai

centrai ir metaly koloidai, kurie ne tik sklaido, bet ir sugeria spinduliuote. Tuomet formuo-

32



jamos nanogardelés ir deformuojama medziaga ir galiausiai pasireiskia medziagos katastrofinis
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22 pav. Liuminescencijos pédsako evoliucija bégant laikui safyro (a), BaFa(b) ir CaFa(c) kristaluose
esant svelnaus fokusavimo salygoms. Raudona linija Zymi liuminescencijos pédsako intensyvumo masés

centro padétj.

Liuminescencijos pédsako stabilumas visuose trijuose tirtuose ilguose kristaluose svelnaus
fokusavimo salygomis yra palygintas[22] paveiksle. Liuminescencijos pédsakas 15 mm ilgio safyro
kristale yra zenkliai ilgesnis uz liuminescencijos pédsaka 25 mm ilgio BaF, ir CaFy kristaluo-
se. Laikui bégant liuminescencijos pédsakas islieka stabilus safyro kristale, tai gerai parodo
liuminescencijos intensyvumo pasiskirstymo isilgai Sviesos gijos masés centro padétis (raudona
kreive)(zr. [22| (a) pav.). Tuo tarpu BaF, ir CaFy kristaluose stebimas nuolatinis liuminescen-
cijos pédsako tirtéjimas isilgai sklidimo krypties (b ir ¢) pav.). Liuminescencijos pédsako
stabilumo tyrimas safyro kristale paneigia liuminescencijos pédsako tirtéjima fluoriduose dél
lazerio impulsy energijos fliuktuacijy (lazerio standartinis nuokrypis lygus 0,3 %). Fluoridu
liuminescencijos pédsako tirtéjimas z koordinatéje gali buti aiSkinamas dinamine saveika tarp
spalviniy centry kurimo suyrant autolokalizuotiems eksitonams ir spalviniy centry isSnykimo dél
lokalaus medziagos jsilimo. Autolokalizuoty eksitony gyvavimo trukmeé safyre yra daug mazes-
né nei CaFy ir BaF, kristaluose ir ilgai gyvuojantys spalviniai centrai nesusidaro (manoma, kad
ju gyvavimo trukmé Zymiai mazesné nei laikinis tarpas tarp lazerio impulsy) [39].

Pastebéta, kad liuminescencijos pédsakas ne tik tirta isilginéje koordinatéje, bet kartu ir
nuolat slenkasi link priekinio kristalo pavirsiaus (geriausiai matoma CaF; kristale zr.[22{(c) pav.).
Liuminescencijos pédsako slinkimg galima paaiskinti spalviniy centry sugertimi, kuriy sugerties
juosty maksimumai < 3,0 eV [40, 41]. Laisvieji elektronai yra generuojami dél daugiafotonés

sugerties lazerio impulso pradzioje. Lazerio impulso gale Sie laisvieji elektronai yra greitinami
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deél to, kad pasireiskia atvirkstinés stabdanciosios spinduliuotés (angl. inverse Bremsstrahlung)
efektas. Daugiafotonés sugerties eilé (K) buvo jvertinta pagal [L.7] formule (BaF, ir CaF, draus-
tinés juostos plotis pateiktas 1 lenteléje). BaFy kristale K = 4, o CaFy kristale (K = 6),
kai zadinimui naudojama 515 nm (2,4 eV) bangos ilgio spinduliuoté. Medziagoje, kurioje jau
yra susiformavusiy defekty, gali atsirasti dvifotoné F centry ir tiesioginé M centry sugertis.
Deél to keiciasi véliau atéjusiy lazeriniy impulsy netiesinis sklidimas medziagoje, kuri jau turi
defekty. Lazeriné spinduliuoté medziagai perduoda daugiau energijos (nei medziagai be de-
fekty), sukuriamas didesnis laisvyjy elektrony tankis ir didesnis kiekis liuminescenijos centry
(autolokalizuoty eksitonuy). Taigi, kiekvienas sekantis impulsas artina plazmos kanala link prie-
kinio kristalo pavirsiaus. Analogiskas désningumas buvo stebimas ir issklaidytos spinduliuotés
matavimuose, kur sklaidos signalas laikui bégant registruojamas vis arciau priekinio kristalo
pavirsiaus.

BaF, ir CaFy kristaluose $velnaus fokusavimo sglygomis generuojamo superkontinuumo
spektrinio intensyvumo stabilumas buvo jvertintas apskaiciavus visy spektriniy dedamuyjy stan-

dartinj nuokrypj procentais (zr. [23| pav.).

3pr—r——T—+—" 7 T 7 T 7 T T T T
BaF225mm

CaF2 25 mm

Standartinis nuokrypis (%)

400

" 1 " " " " 1 " " "
450 500
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0 P | s s
550 600

350

23 pav. BaFj (oranziné kreivé) ir CaFy (zalia kreivé) kristaluose generuojamo superkontinuumo

spektrinio intensyvumo standartinis nuokrypis (%), pilka linija Zymi lazerio stabiluma.

Nepaisant to, kad liuminescencijos pédsakas fluoriduose nuolatos tirta, superkontinuumo
spektrinis stabilumas (lyginant su safyru) yra pakankamai geras. Tai yra svarbu praktiniams
taikymams. BaFj kristale spektro stabilumas >1 % visame spektriniame diapazone, iSsky-
rus ties zadinimo bangos ilgiu. BaF, ir CaFy stabilumas sparc¢iai mazéja (didéja standartinis
nuokrypis) spektro krastuose, dél mazéjancio spektrinio intensyvumo ir dél nezymaus spektro

pulsavimo ties krastais (spektro plo¢io didéjimo ir mazéjimo) tarp impulsy, kurio pavyzdys pa-
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teiktas paveiksle. CaFy kristale generuojamo superkontinuumo spektro ultravioletiné dalis
pasizymi geresniu stabilumu. Plac¢iame spektriniame diapazone spektrinio intensyvumo stabi-
lumas svyruoja ~1 %, o didziausias standartinis nuokrypis (>2%) buvo nustatytas 320 nm ir
trumpesniems bangos ilgiams. Taip pat CaFy kristale pastebétos trys stabilios spektrinés dalys
ties 340 nm, 430 nm ir lazerio spinduliuotés (515 nm bangos ilgio) aplinkoje. Sios ypatingai
stabilios zonos gali atsirasti dél superkontinuumo spinduliuoteés laikiniy ir erdviniy spektriniy

komponenciy koreliacijos [42, [43].

3.3 Skaitmeninio modeliavimo rezultatai

Sio darbo eksperimentiniai rezultatai parodé, kad CaF, yra geriausia medziaga superkon-
tinuumo generavimui su didziausiu spektro isplitimu j ultravioletine spektro puse ir CaFy pa-
sizymi didziausiu ilgalaikiu stabilumu $velnaus fokusavimo salygomis. Todél norint detaliau
issiaiskinti veiksnius, galin¢ius jtakoti ir nulemti didelj (~30 karty) superkontinuumo generaci-
jos be optinés pazaidos ilgaamziskumo skirtuma astraus ir Svelnaus fokusavimo salygomis CakFs
kristale, buvo atliktas skaitmeninis modeliavimas. Svarbu pabrézti, kad Siame darbe pateikti
ir analizuoti skaitmeninio modeliavimo rezultatai vienam impulsui ir nebuvo atsizvelgta j kau-
piamuosius reiskinius. Skaitmeninj modeliavimag atliko dr. V. Jukna, o Sio darbo autorés buvo

atlikta tik skaitmeninio modeliavimo rezultaty analize.
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24 pav. Skaitmeniskai sumodeliuoti superkontinuumo spektrai (a) astraus (mélyna kreivé) ir svel-
naus (raudona kreivé) fokusavimo salygomis CaFy kristale, netiesinio zidinio aplinkoje apskaic¢iuotas

plazmos tankis astraus (b) ir Svelnaus (c) fokusavimo salygomis.

Superkontinuumo spektrai buvo skaitmeniskai modeliuoti salygomis, kurios atitiko anks-
¢iau jvardintas ir aprasytas eksperimentines salygas (impulso trukmeé, impulso energija ir foku-
savimo salygos) superkontinuuma generuojant trumpame (5 mm ilgio) ir ilgame (25 mm ilgio)
CaFy kristaluose. Sumodeliuoti superkontinuumo spektrai astraus (mélyna kreive) ir Svelnaus
(raudona kreive) fokusavimo salygomis pavaizduoti 24| (a) paveiksle. Nors sumodeliuoti super-
kontinuumo spektrai yra siek tiek platesni uz iSmatuotus (7r. |16/ pav.), abiem atvejais spektrai
pasizymi bendromis savybémis — nezymiu trumpabangio spektro krasto ir zymiu ilgabangio
spektro krasto skirtumais esant skirtingoms fokusavimo salygoms. Trumpabangis sumodeliuo-
to superkontinuumo krastas (107° intensyvumo lygyje) siekia 277 nm (aStriai fokusuojant) ir
284 nm (Svelniai fokusuojant). Lyginant su eksperimentiniais rezultatais, ilgabangis sumode-
liuoto superkontinuumo spektro krastas (10~ intensyvumo lygyje) yra toliau iSplites i ilgabangg
spektro puse astraus ir Svelnaus fokusavimo atvejais. Eksperimentiniai ir modeliavimo rezulta-
tai rodo simetriskesnj spektro plitima svelnaus fokusavimo geometrijoje. Tai aiskinama prieki-
nio sub-impulso fronty statéjimu [23]. Svelnaus fokusavimo salygomis priekinis sub-impulsas,
lyginant su astriu fokusavimu, turi statesnius frontus, todél gali spektra labiau isplesti j il-

gabange puse. Astraus fokusavimo salygomis priekinis sub-impulsas nespéja iSplésti spektro j
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ilgabange puse.
Plazmos tankio pasiskirstymas skersinéje koordinatéje (r) CaF, kristale vaizduojamas astraus

(7r. [24] (b) pav.) ir svelnaus (7r. [24] (c) pav.) fokusavimo atvejais. Sviesos gijos formavimo-
si sukurtas didziausias plazmos tankis CaF, kristale priklauso nuo fokusavimo geometrijos.
Didziausias plazmos tankis, kurj galima pasiekti netiesiniame zidinyje astraus fokusavimo saly-
gomis, yra lygus 7,3 x 10" cm 3. Svelnaus fokusavimo atveju netiesiniame zidinyje didziausias
pasiekiamas plazmos tankis lygus 4,2 x 10 cm™3. Tai reigkia, kad $velniai fokusuojant j ilga
kristala sukuriamas ~1,7 karto mazesnis plazmos tankis. Nustatytas plazmos tankio skirtumas
yra svarbus, nes autolokalizuoty eksitony ir spalviniy centry skaicius priklauso nuo laisvyjy
elektrony skaiciaus, t.y. plazmos tankio. Kuo daugiau generuojama laisvyjy elektrony medzia-
goje, tuo daugiau sukuriama elektrony ir skyliy pory. Sparciai didéja autolokalizuoty eksitony
ir spalviniy centry koncentracija, kurie gali sudaryti defektus. Optinés pazaidos procesai dar
labiau sustipréja jsijungiant medziagos kaupiamiesiems reiskiniams superkontinuumo generavi-
mui naudojant pasikartojancius lazerio impulsus. Taigi, skaitmeninio modeliavimo rezultatai
gerai atitinka eksperimentuose pastebétas superkontinuumo generacijos iki medziagos optinés
pazaidos tendencijas skirtingomis fokusavimo salygomis CaFy kristale. Pagal plazmos tankio
skaitmeninio modeliavimo rezultatus galima teigti, kad defekty formavimosi ir medziagos ilga-
laikio optinio pazeidimo vystymosi sparta netiesinio zidinio aplinkoje priklauso nuo fokusavimo

salygu.
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ISvados

. Istyrus superkontinuumo generacija safyro, BaFy ir CaFy kristaluose zadinant femtose-
kundiniais Yb:KGW lazerio antrosios harmonikos impulsais, didziausia spektro plétra i
UV sritj (iki ~300 nm) pasiekta CaFy kristale, kuris is tirty medziagy pasizymi placiau-
siu draustinés energijos tarpu, maziausia chromatine dispersija ir didziausiu skaidrumo

langu.

. Atlikus tyrimg safyro, BaFy ir CaFy kristaluose, superkontinuumo spektro plitimas j
trumpabange puse mazai priklauso nuo fokusavimo salygy, nes intensyvumas yra apribo-
jamas daugiafotonés sugerties eilés. Visgi superkontinuumo spektro plitimas j ilgabange
puse nuo fokusavimo salygy priklauso stipriai, nes jj lemia priekinio sub-impulso fronto

statéjimas, kuris yra efektyvesnis svelnaus fokusavimo atveju.

. Zadinimo pluosto fokusavimo geometrija turi didele jtaka netiesinio kristalo atsparumui
pazeidimams, kadangi tirty BaFy ir CaFy kristaly optinis pazeidimas iSsivysto dél spal-
viniy centry susidarymo relaksuojant autolokalizuotiems eksitonams, kurie lemia defekty
atsiradima ir medziagos struktiirine modifikacija. Siy procesy sparta priklauso nuo ne-
tiesiniame zidinyje sugeneruoto pradinio laisvyjy elektrony plazmos tankio, kuris esant
svelniam fokusavimui yra 1,7 karto mazesnis, todél tokiomis salygomis medziagos kata-

strofinis pazeidimas iSsivysto daug véliau (~30 karty CaFy atveju).

. Nepaisant gero superkontinuumo spektro atsikartojamumo, fluoridy kristaluose stebimas
nuolatinis Sviesos gijos liuminescencijos pédsako tirtéjimas, kurio priezastis yra dinaminé
saveika tarp spalviniy centry susidarymo ir jy isSnykimo dél lokalaus medziagos kaitimo.
Sie reigkiniai néra stebimi safyro kristale, kuriame autolokalizuoti eksitonai relaksuoja

labai greitai ir nesukuria ilgai gyvuojanciy defekty.
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Vaida Marciulionyteé

LYGINAMASIS ULTRAVIOLETINIO SUPERKONTINUUMO GENERACIJOS TYRIMAS
SAFYRO, BaF, IR CaF, KRISTALUOSE ZADINANT Yb:KGW LAZERIO ANTROSIOS
HARMONIKOS IMPULSAIS

Santrauka

Didelés smailinés galios trumpiems lazeriniams impulsams sklindant skaidrioje netiesinéje
terpéje yra formuojama koherentiné labai plataus ir glotnaus spektro spinduliuoté, vadina-
ma superkontinuumu. Superkontinuumo generacija ultravioletinéje spektro srityje vis dar yra
sudétingas uzdavinys, dél tam tinkamy medziagy pasirinkimo ir ziniy apie optimalias eksperi-
mentines salygas trukumo.

Sio darbo tikslas palyginti superkontinuumo generacijos désningumus safyro, BaF, ir CaF,
kristaluose zadinant antrosios Yb:KGW lazerio harmonikos impulsais svelnaus ir astraus fo-
kusavimo salygomis esant 10 kHz impulsy pasikartojimo dazniui. Vieno eksperimento atveju
superkontinuumas buvo zadinamas 6 mm ilgio BaF kristale, 5 mm ilgio safyro ir CaFy kristale
atitinkamai 0,2 wJ, 0,17 uJ ir 0,4 pJ energijos impulsais astraus (NA = 0,012) fokusavimo
salygomis. Kitam eksperimentui buvo naudojami 15 mm ilgio safyro, 25 mm ilgio BaF, ir
CaF kristalai, j kuriuos buvo Svelniai (NA = 0,004) fokusuojami atitinkamai 0,34 pJ, 0,3 wJ
ir 0,48 wJ energijos impulsai. Gauti rezultatai buvo lyginami su safyro kristale generuojamu
superkontinuumu.

Tyrimo metu buvo iSmatuotas didziausias (iki ~300 nm) superkontinuumo spektro iSpli-
timas CakF'y kristale, o safyro ir BaFy kristaluose spektras atitinkamai isplito iki ~380 nm ir
~310 nm. BaF, ir CaF, kristaluose buvo stebétas superkontinuumo spektro siauréjimas, kurj
lemia spalviniy centry susidarymas véliau iSsivystantis j optinj paZeidimg. Svelnaus fokusavi-
mo (NA = 0,004) i ilga (25 mm) netransliuojama kristala geometrija yra pranasesné uz astru
fokusavima (NA = 0,012) i trumpa (5 mm) kristala. Nustatyta, kad esant Svelniam fokusavi-
mui spektras iSplinta beveik simetriskai, o stabilaus superkontinuumo generacija CaFy kristale
apie ~30 karty ilgesné nei astraus fokusavimo salygomis. Skaitmeninio modeliavimo rezultaty
analizé parodé, kad Svelnaus fokusavimo salygomis sukuriamas ~1,7 karto mazesnis plazmos
tankis, o tai reiskia mazesnj spalviniy centry ir defekty kiekj medziagoje. BakF, ir CaFy kri-
staluose nuo defekty issklaidyta sviesa pasireiskia anksciau uz superkontinuumo siauréjimg ir

reikSmingg liuminescencijos pédsako kitima.
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Vaida Marciulionyteé

COMPARATIVE STUDY OF UV SUPERCONTINUUM GENERATION IN SAPPHIRE,
BaF; and CaF, CRYSTALS PUMPED BY SECOND HARMONIC PULSES FROM
Yb:KGW LASER

Summary

Supercontinuum generation is an effect produced by filamentation of ultrashort laser pulses
in nonlinear media and resulting in a broadband coherent radiation. At present, there is
an increasing demand of coherent broadband light sources in the ultraviolet spectral range.
However, supercontinuum generation in ultraviolet faces many challenges such as lack of suitable
non-linear materials and optimization of experimental settings.

This work aims at a comparative study of the specific features of ultraviolet supercontinu-
um generation in sapphire, BaF, and CaF, crystals pumped by second harmonic pulses from
Yb:KGW laser (having a repetition rate of 10 kHz) in tight and loose focusing conditions.
Firstly, 5 mm-long sapphire, 6 mm-long BaF; and 5 mm-long CaFy plates were pumped using
tightly focused (NA = 0.012) pulses with an energy of 0.17 wJ, 0.2 pJ and 0.4 wJ, respecti-
vely. In the second experiment 15 mm-long sapphire, 25 mm-long BaF,; and CaF, crystals
were pumped with loosely focused (NA = 0.004) pulses with an energy of 0.34 wJ, 0.3 pJ and
0.48 wJ, respectively.

We observed spectral broadening down to ~380 nm, ~310 nm and ~300 nm in sapphire,
BaF, and CaFs, respectively. Also supercontinuum spectrum broadens more symmetrically
with loosely focused pulses. Experiments show that supercontinuum spectrum shrinks rapidly
under tight focusing conditions in short sample and shrinks much slower (~30 times in CaF,
crystal) using long sample and loose focusing conditions. This is likely due to 1.7 times lower
maximum plasma density and ultimately lower number of long-lived color centers that can

rapidly evolve into optical damage of the material due to laser pulses at high repetition rates.
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rate green-pumped supercontinuum generation in calcium fluoride, Scientific Reports, pateikta

redakcijai.

2. RuoSiamas pranesimas — Vaida Marciulionyté, Vytautas Jukna, Gintaras Tamosauskas, Audrius

Dubietis, High repetition rate green-pumped supercontinuum generation in calcium fluoride,
CLEO/Europe-EQEC 2021, 2021 Conference on Lasers and Electro-Optics/FEurope-European

Quantum FElectronics virtual conferences, priimtas stendinis pranesimas.
3. Pristatyti pranesimai:

e Vaida Marciulionyté, Vytautas Jukna, Gintaras Tamosauskas, Audrius Dubietis, Super-

continuum generation in CaFy crystal pumped by high repetition rate green femtosecond
laser pulses, Open Readings 2021-64th International conference for students of physics and

natural sciences (2021).

e Vaida Marciulionyté, Gintaras Tamosauskas, Ultravioletinio femtosekundinio superkon-

tinuumo generavimas kalcio fluorido kristale arti pazaidos slenkscio, Studenty moksliné

konferencija 2021 (2021).
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