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[Zanga

Daugelis cheminiy ir biologiniy procesy trunka vos kelis simtus (ar net kelias desim-
tis) femtosekundziy. Siy procesy tyrimams daznai naudojami Zadinimo-zondavimo
spektroskopijos metodai [1, 2], kuriuose tiriamojo vyksmo laikine skyra lemia nau-
dojamy sviesos impulsy trukmeé. Be to, daugelyje tokiy eksperimenty reikalingi ne
tik labai trumpi, bet ir derinamo bangos ilgio impulsai [3]. Optiniai parametriniai
stiprintuvai (OPS), kurie remiasi triju bangy saveikomis kvadratinio netiesiskumo
kristaluose, leidzia generuoti itin trumpus impulsus regimojoje ir infraraudonaja (IR)
spektro srityse [4-6], bei tapo nepakei¢iamais prietaisais daugelyje mokslo sriciy. Siy
prietaisy efektyvumas, kita vertus, zenkliai mazéja ultravioletiniame (UV) spektro
ruoze pagrinde dél grupiniy greiciy nederinimo (GGN) tarp saveikaujanciy impulsy
bei netiesinés kaupinimo sugerties [7, 8]. Parametriniy stiprintuvy daznio derinimui
isplésti j UV sritj dazniausiai naudojama harmoniky ir/arba suminio daznio genera-
cija, kuri tampa techniskai sudétinga, kai reikalingi itin trumpi (pavyzdziui 10 fs)
UV impulsai [9]. Kiti pasiulyti metodai UV impulsams generuoti remiasi keturiy
bangy saveikomis skaidriose kubinio netiesiSkumo terpése. Kaip netiesiné terpé gali
buti naudojamos inertinés dujos ar oras [10]. Mazas duju netiesiskumas kompen-
suojamas naudojant didelj saveikos ilgj dujomis uzpildytuose kapiliaruose [11] arba
generuojant Sviesos gijas [12], o tokiais metodai sugeneruoty impulsy trukmeé siekia
30 fs 200-300 nm spektro ruoze [13] ir net 10 fs vakuuminio ultravioleto (VUV) srityje
[14].

Kietojo kuino terpés pasizymi daug didesniu treciosios eilés netiesiSkumu nei dujos,
taciau jose realizuoti efektyvig keturiy bangy parametrine saveika néra paprasta. Dél
didelés medziagos dispersijos fazinio sinchronizmo salyga tenkinama tik naudojant
nekolinearig pluosty geometrija, o deél didelio impulsy intensyvumo pasireiskia efek-
tyvig saveikg ribojantys veiksniai: savaiminé bei kryzminé fazés moduliacija, pluosty
fokusavimasis ir galiausiai medziagos optinis pazeidimas, kurie jvyksta esant pana-

Siems impulsy intensyvumams [15]. Siai dienai, naudojant keturiy bangy parametrinj



stiprinimg kietojo kuno terpése, sugeneruoty impulsy energija siekia ~1 pJ regimo-
joje [16] ir kelis Simtus nJ infraraudonojoje [17] srityse. Antrajame Sios disertacijos
skyriuje parodysime, jog naudojant cilindrine ir nekolinearig pluosty fokusavimo geo-
metrijg keturbangis parametrinis stiprinimas skaidriose kietojo kuno terpése gali buti
sekmingai naudojamas ir ultratrumpiesiems UV impulsams stiprinti.

Keliy optiniy cikly trukmés impulsy generacija bei stiprinimas artimojoje (0.8-
2 pm) ir viduriniojoje infraraudonojoje (2-20 pm) spektro srityse siuo metu sulaukia
ypatingai daug démesio. Laiko skyros spektroskopijoje tokie impulsai naudojami
molekuliy strukturiniams pokyéiams tirti [18]. Keliy optiniy cikly impulsai taip pat
taikomi stipriyju lauky fizikoje: generuojant aukstasias harmonikas [19], atosekun-
dinius impulsus [20], tiriant virSslenkstinés jonizacijos reiskinius [21]. Pastariesiems
eksperimentams, be to, reikalingi stabilios gaubtinés fazés impulsai. Keliy optiniy
cikly trukmes IR impulsams gauti dazniausiai naudojami skirtuminio daznio genera-
cijos (SDG) arba OPS reigkiniai kvadratinio netiesiskumo kristaluose [22, 23]. Siais
metodais sugeneruoty impulsy trukmeé siekia 10.5 fs (1.5 optiniai ciklai esant 2.1 pm
centriniam bangos ilgiui), o energija net 1.2 mJ. Kitos mokslininky grupés siulo nau-
doti keturiy bangy saveika dujinése terpése. Deél mazos dujy dispersijos gaunama
ypatingai plati stiprinimo juosta, o sugeneruoty impulsy trukmé artéja prie vieno
optinio ciklo [24].

Ti:safyro lazeriné sistema, generuojanti 30-150 fs trukmeés, 800 nm bangos il-
gio impulsus Siandien sutinkama daugelyje moksliniy laboratorijy visame pasaulyje.
Siuo lazeriu kaupinami nekolineartis optiniai parametriniai stiprintuvai (NOPA, angl.
noncollinear optical parametric amplifier) tapo nepakeiciami, kuomet reikalingi <30
fs trukmeés regimosios srities impulsai. Treciajame disertacijos skyriuje pateikti du
metodai derinamo bangos ilgio (1.1-2.8 pm) impulsams generuoti naudojant komer-
cine Ti:safyro lazerio ir parametrinio stiprintuvo NOPA sistema. Pirmas metodas
remiasi keturiy bangy saveikomis lydytame kvarce, antrasis — skirtuminio daznio ge-

neracija ir optiniu parametriniu stiprinimu I tipo §-bario borato (BBO) kristaluose.

Pagrindinis Sios disertacijos tikslas — sukurti efektyvius trijy ir keturiy bangy savei-
komis paremtus metodus < 30 fs trukmeés, ultravioletinés, artimosios bei vidurinés

infraraudonosios spektro srities impulsams generuoti.



Darbo uzdaviniai

1. Pademonstruoti efektyvy keturiy bangy saveikomis paremtg ultratrumpyjy im-

pulsy daznio keitimg skaidriose kietakunése placios aperturos terpése.

2. Pritaikyti optinio parametrinio ¢irpuoty impulsy stiprinimo metodologija UV

impulsams stiprinti keturiy bangy parametriniame Sviesos stiprintuve.

3. Sukurti efektyvius metodus regimosios srities ultratrumpyjy impulsy daznio
konvertavimui j artimaja ir vidurinigjg IR spektro sritj, islaikant <30 fs impulso

trukme.

4. Sukurti keleto optiniy cikly trukmeés stabilios gaubtinés fazés IR impulsy saltinj
ir pademonstruoti jo taikyma itin plataus spektro superkontinuumo generacijai

anomalioje grupiniy greic¢iy dispersijos srityje.

Praktiné nauda

1. Pademonstruota efektyvi treciosios, penktosios ir Sestosios Nd:stiklo lazerio har-
moniky generacija nekolinearaus keturbangio skirtuminio daznio Zadinimo me-

todu izotropinése kubinio netiesiskumo terpése.

2. Pademonstruotas placiajuostis keturbangis ¢irpuoty impulsy parametrinis stip-
rinimas lydyto kvarco terpéje. Sukurtas Saltinis generuoja 10 pJ energijos, 30

fs trukmés ir 310 nm centrinio bangos ilgio impulsus.

3. Eksperimentiskai pademonstruota <30 fs trukmeés, 1.1 — 1.5 pm centrinio ban-
gos ilgio impulsy generacija keturbangio nekolinearaus parametrinio stiprinimo

metu lydyto kvarco terpéje.

4. Sukurtas derinamo daznio ultratrumpuyjy impulsy Saltinis, generuojantis <30 fs
trukmes impulsus 1.2 — 2.4 pm spektro ruoze. Sio Saltinio veika remiasi ko-
lineariomis skirtuminio daznio generacijos bei optinio parametrinio stiprinimo
saveikomis BBO kristaluose. Metodas taip pat gali buti pritaikytas 3 — 5.5 pm

bangos ilgio impulsams generuoti.

5. Pademonstruotas placiajuostis nekolinearus optinis parametrinis stiprinimas

BBO kristale kaupinimui naudojant 800 nm spinduliuote. Sugeneruoti dvie-



ju optiniy cikly trukmeés, stabilios gaubtinés fazés bei derinamo bangos ilgio

(1.6 — 2.8 pm) impulsai, kuriy energija siekia 15 pJ.

Naudojant keliy optiniy cikly trukmes, stabilios gaubtinés fazés bei 2 pm ban-
gos ilgio impulsus anomalioje grupiniy grei¢iy dispersijos (GGD) srityje gali-
ma generuoti stabilios fazés superkontinuumg, kurio spektras apima 450 nm —

> 2.5 pm bangos ilgiy sritj.

Mokslinis tyrimy naujumas

1.

Nekolineari pluosty sukirtimo geometrija bei elipsiniy pluosty panaudojimas lei-
dzia realizuoti efektyvia keturbange parametring sgveika kubinio netiesiskumo

skaidriose kietojo kiino terpése.

Optiné parametriné c¢irpuoty impulsy stiprinimo metodologija pritaikyta ke-
turbangiuose stiprintuvuose. Eksperimentiskai pademonstruotas 30 fs trukmeés

ultravioletiniy impulsy Saltinis.

Keturbangio optinio parametrinio stiprintuvo stiprinimo juostos isplitima lemia

intensyviy impulsy savaimineés ir kryzminés fazés moduliacijos reiskiniai.

Naudojant I tipo BBO kristalg galima suderinti signalinio ir Salutinio impulsy
grupinius greicius, kai kaupinimui naudojama 800 nm spinduliuoté, o signalo

bangos ilgis kinta 1.6 — 2.8 pm ribose.

[stirta vienalaike treciosios harmonikos ir superkontinuumo generacija skaidrio-
se dielektrinése terpése. Pasiulyta netiesinio f-3f interferometro schema impulso

gaubtineés fazes fliuktuacijoms matuoti.

Ginamieji teiginiai

1.

Naudojant cilindrine bei nekolinearig pluosty fokusavimo geometrijg galima rea-
lizuoti efektyvy ultratrumpyjy impulsy keturbangj parametrinj stiprinima pla-

Cios aperturos skaidriose kietojo kuino terpése.

Efektyvi pakopiné skirtuminio daznio generacijos bei parametrinio stiprinimo
saveika gali buti realizuota vienu metu tame paciame I tipo BBO kristale, kai

kaupinimui naudojama 800 nm ir 570-630 nm bangos ilgio spinduliuoteé.



3. Naudojant I tipo BBO kristala ir 800 nm kaupinimo bangos ilgj galima suderin-

ti signalinio ir Salutinio impulsy grupinius grei¢ius nekolinearios parametrinés

saveikos metu, kai signalo bangos ilgis kinta 1.6 — 2.8 pm spektro srityje.

Skaidriose dielektrinése terpése stebima vienalaiké treciosios harmonikos ir su-
perkontinuumo generacija, o juy tarpusavio interferencija leidzia matuoti impulso

gaubtineés fazés kitima.
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rinio stiprinimo tyrimus, dalyvavo UV harmoniky generacijos eksperimentuose,

davé daugybe patarimy eksperimentinés lazeriy fizikos klausimais.

prof. habil. dr. G. Valiulis® i§vedé intensyviy pluosty keturbangés paramet-
rinés saveikos lygtis, paaiskino eksperimentiskai stebimg treciosios harmonikos
generacija esant dideliam faziniy ir grupiniy grei¢iy nederinimui, konsultavo

jvairiais netiesines optikos klausimais.



o dokt. D. Majus! atliko superkontinuumo generacijos anomalios GGD srityje

tyrimus.

o dr. D. Faccio? inicijavo keturbangio parametrinio stiprinimo IR spektro srityje
tyrimus, dalyvavo interpretuojant eksperimento rezultatus bei rengiant publi-

kacija.

o dr. E. Rubino? apdorojo antrosios harmonikos FROG (angl. frequency resol-
ved optical gating) duomenis, kartu atliko keturbangio parametrinio stiprinimo

IR spektro srityje tyrimus.

« studentas N. Garejev! padé¢jo apdoroti trediosios harmonikos FROG duome-

nis.

'Kvantinés elektronikos katedra, Vilniaus universitetas, Saulétekio al. 9, 3 rumai,
LT-10222 Vilnius, Lietuva.

2School of Engineering and Physical Sciences, SUPA, Heriot-Watt University, Edin-
burgh EH14 4AS, Scotland, United Kingdom.
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1 skyrius

Ultratrumpuyjuy ultravioletiniy Sviesos
impulsy optinis parametrinis stiprini-
mas ir generacija

1.1 Motyvacija

Femtosekundiniai UV Sviesos impulsai placiai taikomi daugelyje fizikos, chemijos
bei biologijos sri¢iy. Didelés galios ultratrumpieji UV Sviesos impulsai naudojami
medziagy pavirsiaus abliacijai [25], turio ir pavirSiaus strukturinéms modifikacijoms
sudaryti [26], didelio periodo Brego gardeliy uzrasymui sviesolaidyje [27], biologiniy
medziagy apdirbime [28], nagrinéjant ultrasparciuosius fotochemijos ar fotobiologijos
procesus [29].

Egzistuoja ne vienas budas ultratrumpiesiems UV Sviesos impulsams generuoti.
Vienas jy — keturbangé parametriné sviesos sagveika skaidriose izotropinése terpése,
pastaruoju metu sulaukianti vis didesnio démesio. Keturbangis parametrinis sviesos
stiprinimas ir/arba generacija inertinése dujose bei ore jau dabar leidzia generuoti
keliy desimcéiy femtosekundziy trukmés ir keliy pJ energijos UV impulsus [11, 13, 14,
30-32]. Tokiais metodais sugeneruoty sviesos impulsy trukmeés artéja prie 1 fs (keliy
optiniy cikly) [33, 34].

Kita vertus, keturbanges parametrines saveikos eksperimentai skaidriose konden-
suotose terpése dazniausiai apsiriboja generacija/stiprinimu IR ir regimojoje spektro
srityse, naudojant astriai fokusuotus Sviesos pluostus [16, 17, 35, 36], kai tuo tarpu
impulsy generacijai UV ruoze skiriama daug maziau démesio. Dazniausiai apsiri-
bojama trecCiosios harmonikos generacija, naudojant jvairias eksperimento schemas:
naudojant treciosios eilés netiesiskumag skaidriuose dvejopai lauzianciuose kristaluo-

se [37, 38], keturbange skirtuminio daznio generacija kondensuotose terpése [39] ar
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tiesiogiai trigubinant daznj skysc¢iuose [40]. Nepaisant to, kad kondensuotos terpés
lyginant su dujomis pasizymi daug didesniu treciosios eilés netiesiskumu, dél didelés
ju dispersijos sunku vienu metu patenkinti fazinio sinchronizmo salyga ir islaikyti di-
delj saveikos ilgj. Be to, dél didelio $viesos pluosty intensyvumo pasireiskia efektyvia
saveika ribojantys netiesiniai procesai — fokusavimasis, kryzminé ir savaiminé fazés
moduliacijos, optinis medziagos paZeidimas. Sios priezastys neleidzia gauti efektyvios
keturbangés parametrinés saveikos kietuose kuinuose ir skysciuose, o iki Siol sugene-
ruoty impulsy energijos siekia tik ~ 1 1J regimojoje [16] ir kelis Simtus nJ IR [17]
spektro srityse.

Neseniai buvo pademonstruota efektyvi keturbange parametriné saveika konden-
suotose terpése naudojant didelés energijos elipsinius pluostus, iSlaikant didelj savei-

kos ilgj, tuo paciu metu tenkinant fazinio sinchronizmo salyga [41, 42].

1.2 Ultravioletiniy Sviesos impulsy generacija skirtu-

minio daznio zadinimo metodu

1.2.1, 1.2.2 ir 1.2.3 skyreliuose pademonstruosime, jog taikant elipsiniy pluosty bei
nekolinearaus fazinio sinchronizmo metodologija, galima efektyviai zadinti Nd:stiklo

lazerio 3-aja, 5-aja bei 6-aja harmonikas kietojo kuino terpése.
Vaizdas iS virSaus Vaizdas i§ $ono

CLA1 Netiesiné Salutiné Netiesiné
banga y CL1 terp¢e  CL2

Kaupinimas
—
H f

CL?2 ———>
Zz Zz

Signalas

X

Kaupinimas
>

1.1 pav. Principiné eksperimento schema. CL1 ir CL2 — pluosta fokusuojantis bei skestj
kompensuojantis cilindriniai lesiai. fey; — iSorinis sinchronizmo kampas, ey ~ n(w;)6.

Bendra eksperimento schema pavaizduota 1.1 pav. Kaupinimo ir signalinis pluos-
tai fokusuojami vertikalioje (y) plokstumoje, tuo tarpu pluosty sukirtimas fazinio
sinchronizmo kampu atliekamas horizontalioje (x) plokstumoje. Pasirinkta geomet-
rija leidzia naudoti didelés energijos impulsus nevirsijant medziagos optinio pazei-
dimo slenksc¢io, kartu uztikrinant didelj saveikos ilgj. Buvo pademonstruota, jog
keturbangé parametriné saveika neleidzia elipsiniame pluoste stipréti amplitudiniam

triukSmui ir susidaryti daugybinéms Sviesos gijoms [41, 42|, taigi, elipsiniy pluosty
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panaudojimas siame darbe leido ne tik padidinti sgveikos ilgj ir impulsy energijas,

bet ir islaikyti geras kaupinimo, signalo ir Salutinés bangy pluosty charakteristikas.

1.2.1 Treciosios harmonikos generacija lydytame kvarce

Eksperimente buvo naudojamas Nd:stiklo lazeris Twinkle (gamintojas Sviesos konver-
sija) generuojantis 1 ps, 1055 nm bangos ilgio impulsus 10 Hz pasikartojimo dazniu.
Eksperimentiskai trec¢iosios harmonikos generacija buvo realizuota 3w = 2w + 2w — w
saveikos metu sukertant pagrindinés Nd:stiklo lazerio harmonikos (1055 nm) ir 2-osios
(527 nm) harmonikos bangas 3 mm storio lydyto kvarco bandinyje fazinio sinchro-

nizmo # = 11° kampu:

o e

41Lf454443, (1.1)
Aksk,

kur £ = n(w)w/c yra bangos skai¢ius, ¢ — Sviesos greitis, n(w) — medziagos luzio

6 = arccos

rodiklis, indeksai p, s,¢ atitinkamai zZymi kaupinimo, signaline ir Salutine bangas.
Bendra kaupinimo energija buvo lygi E, 4+ E5,, o kaupinimo bangy energijy san-
tykis tenkino Manley-Rowe sarysj: Fs, @ E, = 4 : 1. IsSmatuoti elipsiniy pluosty
matmenys ant priekinio bandinio pavirsiaus sieké 5 mm x 50 pm (pusés intensyvumo

aukstyje). Didelis elipsiniy pluosty sukirtimo kampas stipriai sumazina geometrinj

250
(a) | (b)
200+
epm 3w
20 ~
- 3 150+
&
LIJ -
v 100
epm 3w 50-
X 20 | --Q-— nepakreipto fronto
) —@— pakreipto fronto
> O T T T T T

0 400 800 1200 1600
E, (1)

1.2 pav. (a) Principiné pluosty/impulsu persiklojimo geometrija ir saveikos sritis (juodas plo-
tas) su pakreipto ir nepakreipto amplitudinio fronto impulsais. (b) 3-iosios harmonikos impulsy

energijos priklausomybé nuo kaupinimo impulsy energijos matavimuose su pakreipto (pilnaviduriai
apskritimai) ir nepakreipto (tus¢iaviduriai apskritimai) amplitudinio fronto impulsais.

pluosty/impulsy persiklojima, kuris schematiskai pavaizduotas 1.2(a) pav. Savei-
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kai optimizuoti pagrindinés harmonikos impulso amplitudinis frontas buvo pakreip-
tas 7 = 8.6° kampu panaudojus 4 TF5 stiklo prizmes su 60° lauzianc¢iuoju kampu.
Toks pluosty/impulsy persiklojimo optimizavimas 25 — 30% pagerino energijos keiti-
mo efektyvuma, kurio priklausomybé nuo kaupinimo impulsy energijos pavaizduota
1.2(b) pav (Siuose paveiksluose palyginimui parodyti rezultatai gauti ir su nepakreip-
to amplitudinio fronto impulsais). Pavyko sugeneruoti F3, = 230 pJ energijos TH
impulsus, esant bendrai F, + Es, = 1.55 mJ kaupinimo impulsy energijai, kas ati-

tinka 15% energijos keitimo efektyvuma.

1.2.2 Penktosios harmonikos generacija CaF; ir MgF';, kristaluose

5-0ji (211 nm) Nd:stiklo lazerio harmonika generuota keturbangés parametrinés sa-
veikos bw = 4w + 4w — 3w metu. 5H-osios harmonikos generacijai buvo pasirinkti
CaFy ir Mgk, kristalai. Abi Sios medziagos turi didelj draustinj energijos juosty
tarpg, pasizymi placia skaidrumo sritimi bei maza dvifotone sugertimi. Kristaly il-
giai (lcar, = 4 mm, lyer, = 4 mm) buvo pasirinkti atsizvelgus | maziausia grupiniy
greic¢iy nederinimo ilgj tarp 3w, 4w ir 5w daznio impulsy. ISmatuoti elipsiniy pluosty
matmenys ant priekinio bandinio pavirsiaus sieké 2.9 mm x 30 pm (pusés intensy-
vumo aukstyje), o fazinio sinchronizmo kampai 6, = 8.3°, 0, = 7.2° atitinkamai

CakFs ir MgFy kristalams.

60 12
@ S, ® MgF,
MgF, g
g 40 - 5 8 1
2 30+ %‘ 6
(NN 20- CaF2 S 4. CaF2
£
101 E 2+
0- 0

100 200 300 400 500 100 200 300 400 500
Ep (nd) Ep (nd)

1.3 pav. 5-osios harmonikos generacijos CaFy ir MgFy kristaluose rezultatai. (a) 5-osios harmo-
nikos impulsy energijos priklausomybé nuo kaupinimo impulsy energijos. (b) 5-osios harmonikos
generacijos efektyvumo (n = Es/(E4, + E3,)) priklausomybé nuo kaupinimo impulsy energijos.

Pagrindiniai eksperimento rezultatai pateikti 1.3 pav. Abscisiy asyje atidéta bend-

ra kaupinimo energija Fy, + E3, (atsizvelgus i Manley-Rowe sarysj Fy, : F3, = 8 :

14



3). CaFy kristale didziausias energijos keitimo efektyvumas (4.5%) gautas esant
Ey, + Fs, = 250 pJ kaupinimo impulsy energijai. Sugeneruotos 5-osios harmonikos
impulsy energija sieké 13 pJ. Toliau didinant kaupinimo energija buvo pasiekta ge-
neracijos sotis, kai 5-osios harmonikos impulsy energija, didinant kaupinimo bangy
energija, didéja nezymiai (Fs, = 18 nJ kai Ey, + Fs, = 520 pJ). MgFs kristalas,
kita vertus, pasirodé kur kas tinkamesné netiesiné terpé 5-osios harmonikos genera-
cijai. Sugeneruoty impulsy energijos sieké Fs, = 52 nJ esant Ey, + E3, = 500 nJ
kaupinimo energijai (kas atitinka ~ 10% keitimo efektyvuma).

Netiesiné sugertis visada buvo aktuali problema generuojant impulsus UV spektro
srityje. Siame eksperimente didZiausia intensyvuma turéjo 4w daznio (264 nm ban-
gos ilgio) spinduliuoté. Kadangi dvifotoneés sugerties koeficiento verciy CaFy ir MgFs
kristalams 264 nm bangos ilgio spinduliuotei literaturoje néra pateikta, tai mes Siuos
koeficientus iSmatavome: Scar, = 7.3 X 10712 cm/W, Bygr, = 1.9 x 10712 cm/W.
Ivertine dvifotonés sugerties koeficientus ir netiesinés sugerties jtaka kaupinimo ban-
gai, galime pilnai interpretuoti eksperimento rezultatus, pateiktus 1.3 pav. CaF,
kristalas pasizymi didesniu netiesiskumu y® negu MgF,, todél, esant mazoms kau-
pinimo impulsy energijoms (80-150 1J), generacija efektyvesné CaFy bandinyje. Di-
dinant kaupinimo impulsy energija stipriai pasireiskia 264 nm spinduliuotés sugertis
CaFy kristale, o generacijos efektyvumas pasiekia sotj. MgFs, kurio dvifotonés suger-
ties koeficientas beveik 4 kartus mazesnis nei CaFsy, nepaisant mazesnio netiesiskumo,
pasirode kaip tinkamesné medziaga 5-osios harmonikos generacijai, leidzianti gauti

Es., = 52 pJ energijos impulsus su ~ 10% keitimo efektyvumu.

1.2.3 SeStosios harmonikos generacija MgF, kristale

Iprastiniy kvadratinio netiesiskumo kristaly panaudojimo galimybés generuojant ul-
tratrumpuosius VUV Sviesos impulsus yra ribotos dél didelio grupiniy greiciy nede-
rinimo tarp saveikaujanciy impulsy, tiesinés ir netiesinés sugerties bei fazinio sinch-
ronizmo apribojimy. Siai dienai trumpiausi bangos ilgiai gauti x?) terpese: LBO
— 172.7 nm [43], CsLiBO19 — 175 nm [44], KB5;O0g x 4H,O — 166 nm [45]. Tipinés
femtosekundiniy impulsy energijos siekia 10-100 nJ.

6-0ji (176 nm) Nd:stiklo lazerio harmonika gauta realizavus 6w = 4w + 4w — 2w
keturbange saveika 2 mm MgF, kristale. MgF, pasirinktas del mazos netiesinés
sugerties, terpés ilgis pasirinktas atsizvelgus j grupiniy grei¢iy nederinimo ilgj tarp

saveikaujanciy impulsy. Kadangi 176 nm spinduliuoté yra stipriai sugeriama deguo-
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nies, MgFy kristalas buvo patalpintas j azotu uzpildyta kamera. Maksimali 6-osios
harmonikos energija sieké Fg, = 10 pJ esant Fy, + Fo, = 900 nJ kaupinimo ener-
gijai (atitinka ~ 1.1% energijos keitimo efektyvuma). Musy ziniomis, tai didziausia

pasiekta 1 ps impulsy energija VUV spektro ruoze.

1.3 Keturbangis parametrinis Sviesos stiprinimas

Ultravioletiniy < 50 fs trukmés impulsy generacija ir stiprinimas néra lengvai spren-
dziama problema. Parametriné tribangé saveika y(?) kristaluose $iandien yra pag-
rindiné metodika leidzianti gauti ultratrumpuosius Sviesos impulsams, derinamus
regimojoje-vidurinéje IR spektro srityse. Siy prietaisy efektyvumas, kita vertus,
stipriai mazéja stiprinant < 50 fs trukmeés UV impulsus dél didelio grupiniy greiciy
nederinimo, tiesinés ir netiesinés (pagrinde dvifotonés) sugerties [7, 8]. Norint is-
plésti bangos ilgio derinimg j UV puse, dazniausiai naudojama antrosios harmonikos
ir/arba suminio daznio generacija [46, 47]. Praktinis pastaryjy metody realizavimas
tampa techniskai sudétingas, kai generuojami labai trumpi, 10 fs eilés, impulsai. Ti-
pinés impulsy energijos siekia keletg 11J; o saveikos efektyvumas dazniausiai nevirsija
20 %.

Naudojant keturbange parametrine saveika jmanoma tiesiogiai stiprinti/generuoti
ultratrumpuosius didelés energijos UV impulsus skaidriose izotropinése terpése su
kubiniu netiesiSkumu. Kaip netiesiné terpé gali buti naudojamos dujos (pavyzdziui
inertinés dujos arba oras) [48]. Mazas duju trecios eilés netiesiskumas kompensuo-
jamas dideliu saveikos ilgiu, naudojant dujomis uzpildytus kapiliarus [11, 13] arba
generuojant sviesos gijas [32]. Kondensuotos terpés, kita vertus, pasizymi daug di-
desniu netiesiskumu ir gali buti naudojamos kaip alternatyva dujoms. 1.3.1 ir 1.3.2
skyreliuose parodysime, jog keturiy bangy parametriné sgveika kondensuotose terpe-

se jgalina stiprinti < 10 fs trukmeés ultravioletinius impulsus.

1.3.1 Placiajuostis keturbangis parametrinis Sviesos stiprinimas
ultravioletiniame spektro ruoze

Eksperimente buvo naudojamas Nd:stiklo lazeris Twinkle (Sviesos konversija). Po
antrosios harmonikos generacijos KDP kristale, turéjome 527 nm bangos ilgio ir 3 mJ
energijos impulsus. Lazerio pluostas buvo padalintas j du: mazesnés energijos pluos-
tas (1 mJ) buvo naudojamas kaupinti keturbangj parametrinj Sviesos stiprintuva.

Didesnés energijos pluostas (2 mJ) buvo naudojamas signalo generavimui. Derina-
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mo bangos ilgio spinduliuoté ultravioletinéje spektro srityje buvo gauta generuojant
suminj daznj 3 mm KDP kristale; sumuojami dazniai: antroji lazerio harmonika
(527 nm) ir optinio parametrinio generatoriaus TOPAS (Sviesos konversija) signalas
(750 — 1200 nm). Tokia sistema leido gauti bangos ilgius 310 — 365 nm intervale.
Kaupinimo ir signalinis pluostai buvo fokusuojami ant priekinio bandinio pavirsiaus
cilindriniais lesiais (f, = 4750 mm; f, = oo) ir (f, = +500 mm; f, = o0), o ju
matmenys (pusés intensyvumo aukstyje) buvo lygus atitinkamai 4.7 mm x 55 pm ir
3 mm x 50 pm. Lydyto kvarco ir CaFy medziagos Siam eksperimentui buvo pasi-
rinktos dél savo didelio netiesisSkumo, mazos tiesinés ir netiesinés sugerties bei auksto

optinio pazeidimo slenkscio.

25— .
---- CaF,
PN — Lydytas kévarcas /
Kk, K ‘
15t Oy \ 4
> >
g Kk, k,
o 10f .
5 L

250 500 1000 1500
Bangos ilgis (nm)

1.4 pav. Keturbangio parametrinio stiprinimo fazinio sinchronizmo kreivés lydytam kvarcui ir
CaFy kaupinant A = 527 nm bangos ilgio impulsais. Paryskintos sritys — naudoti signalo bangos
ilgiai bei juos atitinkantys Salutinés bangos ilgiai. Papildomas paveikslélis rodo bangos vektoriy
diagrama.

Pasinaudojus 1.1 formule apskaiciuotos fazinio sinchronizmo kreivés, kurios pa-
vaizduotos 1.4 pav. Ordinaciy asyje atidétas fazinio sinchronizmo kampas 0, tarp
signalinio ir kaupinimo pluosty. Abiejy medziagy fazinio sinchronizmo kreivés turi
linkio tagks ties 330 nm. Sio bangos ilgio aplinkoje fazinio sinchronizmo kampas
kinta nezymiai, t.y. fazinio sinchronizmo salyga tenkinama pla¢iame bangos ilgiy
intervale, todél §i sritis tinka ultratrumpiesiems (plataus spektro) $viesos impulsams
stiprinti. Apskaic¢iuoti optimalus fazinio sinchronizmo kampai 330 nm bangos ilgiui
lydytam kvarcui: § = 3.7°, CaFy kristale § = 3.2°. Bandiniy ilgiai (liyq.kvarco = 5 mm
ir lcap, = 6 mm) pasirinkti atsizvelgus | maziausia grupiniy greic¢iy nederinimo ilgj

315 — 355 nm bangos ilgiy intervale. Placdiajuoscio keturbangio parametrinio Svie-
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sos stiprintuvo tyrimas buvo atliktas kaupinimo impulsy energija kei¢iant nuo 0 iki
1 mJ, tuo tarpu signalo impulsy energija buvo fiksuota ir lygi 10 pJ. Matavimai at-
likti stiprinant siauro spektro impulsus (= 1 nm puseés intensyvumo aukstyje), todél
stiprinimo juostos ploc¢iui nustatyti signalo bangos ilgis buvo kei¢iamas kas 3 nm
315 — 355 nm intervale, iSlaikant ta patj fazinio sinchronizmo kampa (3.7° ir 3.2° ly-
dytam kvarcui bei CaFy atitinkamai). Stiprinimo koeficientas G(A) buvo jvertintas

pagal (1.2) formule:

E(A)
éw =1+ G(N), (1.2)

¢ia Fyg — pradiné signalo impulsy energija lygi 10 pJ, Ej(A) — sustiprinto signalo

impulsy energija. 1.5 paveiksle pateikti keturbangio parametrinio Sviesos stiprintuvo

% 41 —4A—05md (a) % S —4A—0.5mJ (b)
c —A—06mJ T gl -2-07m
2 —e—07mJ 8 7 || —e—08m
= 37 —o—08my = o | —o—09mJ
o —a—1.0mJ L9 —m—10my
x A | X
o 2 o 2
£ £
£ 11 £1
s s
@ 0 ® 0

310 320 330 340 350 310

Bangos ilgis (nm) Bangos ilgis (nm)

1.5 pav. Placiajuoscio keturbangio parametrinio stiprintuvo stiprinimo juostos plocio ir stiprinimo
koeficiento priklausomybés nuo kaupinimo impulsy energijos lydyto kvarco ir CaFs bandiniuose.

stiprinimo juostos ploc¢io matavimo rezultatai. Esant mazoms kaupinimo impul-
sy energijoms (E = 0.5 — 0.6 mJ), abi tirtos medziagos pasizymi mazu stiprinimu
(G(X) < 1) ir simetrisku varpo formos stiprinimo juostos profiliu, kurios plotis abiem
atvejais artimas 10 nm. Taciau, didinant kaupinimo energija, stiprinimo juosta pa-
stebimai praplatéja ir jgauna asimetriska profilj su maksimumu, pasislinkusiu j il-
gesniy bangy puse (didziausias stiprinimas gaunamas ties 340 nm ir 337 nm bangos
ilgiais atitinkamai lydytame kvarce ir CaFs). Pagal matavimo rezultatus jvertinti
maksimalis stiprinimo juosty plociai: lydyto kvarco — 21 nm, CaF9 — 17.5 nm. Svar-
bu paminéti, jog 20 nm plocio stiprinimo juostos pakanka stiprinti 7.5 fs trukmeés
spektriskai ribotus Gauso formos impulsus, kuriy centrinis bangos ilgis A = 330 nm.
Esant maksimaliai kaupinimo impulsy energijai (F = 1 mJ), didziausia sustiprinto

signalinio impulso energija sieke 55 pJ, tai atitinka 4% energijos keitimg is kaupinimo
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i signaline bangg.
Teorinis modeliavimas parodé, jog keturbangio parametrinio stiprintuvo stiprini-
mo juostos plotj bei juostos profilio priklausomybe nuo kaupinimo impulsy energijos

lemia savaiminés ir kryzminés fazés moduliacijos reiskiniai.

1.3.2 Keturbangis optinis parametrinis cirpuoty impulsy stipri-
nimas

Eksperimento idéja yra labai panasi j trijy bangy optinio parametrinio ¢irpuoty im-
pulsy stiprinimo (OPCPA, angl. optical parametric chirped pulse amplification) me-
todologija [49]: regimosios srities impulsai, kuriuos generuoja nekolinearus optinis
parametrinis stiprintuvas NOPA, yra ispleciami laike ir stiprinami skaidrioje izotro-
pin¢je terpéje keturiy bangy sgveikos metu: w, + w, = wy + w;, kur indeksas p, s,
atitinkamai zymi kaupinimo, signaline ir salutine bangas. Verta pabrézti, jog Siuo
atveju Salutineé banga yra didziausio daznio ir patenka j UV spektro sritj. Pasitlyto
metodo pagrindinis privalumas — vienu metu atlickamas ir daznio keitimas j UV sritj
ir parametrinis stiprinimas.

Eksperimento metu buvo naudojama Ti:safyro lazeriné sistema, kuri generavo
130 fs trukmes, 3 mJ energijos ir 800 nm centrinio bangos ilgio impulsus 1 kHz pa-
sikartojimo dazniu. Lazerio spinduliuoté buvo padalinta j dvi dalis: pirmoji (0.5 mJ
energijos) buvo naudojama kaupinti tribangj parametrinj stiprintuva NOPA (Topas
White, Sviesos konversija), kuris generavo 35 fs, 560 nm bangos ilgio ir 5 j1J energijos
impulsus. Pastarieji buvo iSplésti laike nuo 35 fs iki 80 fs ir naudoti kaip signalas.
Antroji lazerio spinduliuotés dalis, po antrosios harmonikos generacijos, panaudota
kaip kaupinimas keturiy bangy parametriniame stiprintuve. Kaupinimo ir signalinis
impulsai buvo fokusuojami j 1 mm storio lydyto kvarco plokstele cilindriniais lesiais,
kuriy Zidinio nuotolis: f,=+500 mm; f,=oc. Plokstelés storis buvo siek tiek ma-
zesnis nei grupiniy grei¢iy nederinimo ilgis (Lggy = 1.25 mm) tarp kaupinimo ir
signalinio impulsy.

Fazinio sinchronizmo kreivé lydytam kvarcui pateikta 1.6 pav. Geometriskai sig-
nalinis ir kaupinimo pluostai buvo sukirsti fazinio sichronizmo kampu 6, = 6.8°
horizontalioje plokstumoje. Sioje plokstumoje buvo atliekamas ir cilindrinis foku-
savimas, taip iSpleCiant pluosty erdvinius spektrus ir padidinant fazinio sinchroniz-
mo juostos plotj. Eksperimento metu maksimali sugeneruoty impulsy energija sieké

10 pJ esant 0.5 mJ kaupinimui (atitinka 2% energijos keitima i$ kaupinimo j Salutine
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1.6 pav. Keturbangio parametrinio stiprinimo fazinio sinchronizmo kreivé lydytam kvarcui
kai kaupinimo bangos ilgis A, = 400 nm. Paryskintos kreivés rodo signalinio ir salutinio
impulsy spektrus. Papildomame paveikslélyje pateikta bangos vektoriy diagrama.
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1.7 pav. (a) iSmatuoti signalo (bruksniné linija) bei sustiprinto signalo (iStisiné linija) spekt-
rai. (b) sugeneruotos salutinés bangos spektras.

1.7 pav pavaizduoti signalo, sustiprinto signalo bei sugeneruotos salutinés bangos
spektrai. Keturbangio parametrinio stiprinimo metu signalas buvo sustiprintas ~ 2
kartus, o jo spektras iSplito nuo 13.4 nm iki 15.4 nm (pusés amplitudés aukstyje).
Sugeneruoto UV impulso spektro plotis lygus 5.2 nm, o spektru riboto impulso truk-
meé — 27 fs. UV impulsams suspausti naudojome kompresoriy, susidedantj is dviejy
70° lauzianciojo kampo lydyto kvarco prizmiuy. 1.8(a) paveiksle vaizduojama impulso
trukmeés priklausomybé nuo atstumo tarp kompresoriaus prizmiy. Suspausto impul-
so treciosios eilés autokoreliaciné funkcija pateikta 1.8(b) pav, o impulso trukmeé
lygi 33 fs pusés intensyvumo aukstyje (darant prielaida, kad impulso intensyvumo

skirstinys yra Gausinio pavidalo).
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1.8 pav. (a) impulso trukmés (pusés intensyvumo aukstyje) priklausomybé nuo atstumo
tarp kompresoriaus prizmiy. (b) impulso treciosios eilés autokoreliaciné funkcija ir jos ap-
roksimacija Gauso funkcija (istisiné kreive).
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2 skyrius

Derinamo bangos ilgio IR impulsy ge-
neracija regimojo diapazono daznio kon-
vertavimo metu

2.1 Motyvacija

Siuolaikinéje ultrasparéiojoje spektroskopijoje, Sviesos ir medziagos saveikos tyrimuo-
se [1-3], stipriy lauky fizikoje, aukstuyjy harmoniky bei atosekundiniy impulsy gene-
racijoje [50] reikalingi keliy optiniy cikly trukmeés artimosios bei viduriniosios IR
spektro sri¢iy impulsai. Siai dienai pasiulytas ne vienas metodas tokiems impulsams
gauti. Ultratrumpieji IR impulsai gali buti generuojami kvadratinio netiesiskumo
terpéje iSsigimusio parametrinio stiprinimo metu [51]. Siuo atveju, deja, impulsy
centrinis bangos ilgis yra fiksuotas. Derinamo bangos ilgio IR impulsy Saltiniai, ki-
ta vertus, yra pademonstruoti naudojant nokolinearig parametring saveika tinkamos
dispersijos netiesiniuose kristaluose [52]. Minétose schemose signalui gauti dazniau-
siai naudojama infraraudonoji superkontinuumo (SK) dalis, kurios mazas spektrinis
energijos tankis lemia tokius nepageidaujamus reiskinius, kaip sustiprinta paramet-
riné fluorescencija. Regimosios srities impulsy daznio keitimas (angl. down conver-
sion) pasirodé kaip energetiskai efektyvesnis metodas keliy optiniy cikly trukmeés IR
impulsams generuoti [53-55].

Keturbangé parametriné saveika skaidriose izotropinése terpése (pvz. dujose) taip
pat gali buti taikoma IR impulsams generuoti. Dideliam saveikos ilgiui uztikrinti nau-
dojami dujomis uzpildyti kapiliarai [54], arba generuojamos Sviesos gijos [56]. Maza
dujy dispersija lemia labai placig stiprinimo juosta, kurios uztenka vieno optinio ciklo
trukmes impulsams generuoti [24]. Kietojo kuno terpés pasizymi daug didesniu ne-

tiesiskumu lyginant su dujomis, o juy panaudojimas keturbangiuose parametriniuose
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stiprintuvuose, kaip jau minéta 1 skyriuje, sulaukia vis daugiau démesio.

Siame skyriuje pateikti du metodai derinamo bangos ilgio IR impulsams gene-
ruoti naudojant komercine Ti:safyro lazerio ir nekolinearaus optinio parametrinio
stiprintuvo-NOPA sistema. Pirmasis metodas aprasytas 2.2 skyrelyje ir remiasi ke-
turiy bangy parametriniu stiprinimu, antrasis — trijy bangy saveikomis I tipo BBO

kristaluose (2.3 skyrelis).

2.2 Infraraudonyjy impulsy generacija keturiy bangy
sgveikos metu

Siame skyrelyje aprasytas keturbangis optinis parametrinis IR impulsy stiprinimas
lydyto kvarco terpéje. Stiprintuvui kaupinti naudojome 800 nm bangos ilgio, 130 fs
trukmes Ti:safyro lazerio impulsus, tuo tarpu derinamo bangos ilgio (550-650 nm),
30 fs trukmes signalui generuoti pasitelktas parametrinis stiprintuvas NOPA. Ketu-
riy bangy sgveikos w, + w, = ws + w; metu buvo generuojami 1.0 — 1.5 pm bangos

ilgio salutiniai impulsai. Eksperimento metu kaupinimo ir signalinj impulsus foku-

(a) Salutiné

)

6 -
(@) banga
8 41 signalas
\/E Z-Nnimas
@Q.
0 T v + v T T T T
0.6 0.8 1.0 1.2 1.4 1.6
1
. (b)
> 0.5
2
0" T T

0.6 0.8 1.0 1.2 1.4 1.6
Bangos ilgis (um)

2.1 pav. (a) fazinio sinchronizmo kreivés lydytam kvarcui. (b) sustiprinto signalo ir suge-
neruotos salutinés bangos spektrai.

savome j 1 mm storio lydyto kvarco plokstel¢ naudodami atitinkamai f, = 800 mm
ir f¢ =500 mm zidinio nuotolio leSius, o iSmatuoti pluosty skersmenys ant priekinio
bandinio pavirsiaus sieke 0.8 ir 0.33 mm. Kampas tarp abiejy pluosty buvo parinktas

atsizvelgus j fazinio sinchronizmo kreive, pavaizduota 2.1(a) pav. Eksperimento metu
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signalo energija buvo fiksuota ir lygi 4.8 pJ, tuo tarpu maksimali kaupinimo energi-
ja sieké 1.8 mJ. Siomis eksperimento salygomis pavyko sugeneruoti 20 j1J energijos
derinamo bangos ilgio IR impulsus su 1% energijos keitimu i§ kaupinimo j Salutine
bangg. Verta paminéti, jog stiprintuvo efektyvuma galima padidinti naudojant di-
desneés energijos signalinius impulsus ir realizuojant keturiy bangy skirtuminio daznio
generacija (ziuréti 1.2 skyriy).

2.1(b) paveiksle pateikti signalo bei Salutinés bangos spektrai. Derinant regimo-
sios srities impulsus 550-650 nm spektro ruoze buvo sugeneruoti 1.0 — 1.5 pm ban-
gos ilgio salutiniai impulsai, kuriy spektro plociai siekia 70 — 140 nm (atitinka <30
fs trukmes spektriskai ribotus Gauso formos impulsus visame derinimo diapazone).

2.2 paveiksle pateiktos keturbangio parametrinio stiprintuvo impulsy charakteristikos

> 1.01 o~ 1.0; 1.0 7,=31.3 fs
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2.2 pav. Ismatuotos impulsy charakteristikos ties 1.34 pm ir 1.20 pm bangos ilgiais. (a), (d)
signalo (taskiné linija) ir sustiprinto signalo (iStisiné linija) spektrai; (b), (e) sugeneruoty
IR impulsy spektrai; (c), (f) iSmatuotos impulsy antrosios eilés autokoreliacinés funkcijos.
[stisiné linija rodo aproksimacija Gauso funkcija.

ties 1.34 pm ir 1.20 pm bangos ilgiais. Paveiksluose 2.2(a) ir (d) palyginti pradinio
signalo ir sustiprinto signalo spektrai. 2.2(c) ir (f) paveiksluose pateikti sugeneruoty
IR impulsy spektrai, o 2.2(c) ir (f) paveiksluose — iSmatuotos impulsy antrosios eilés
autokoreliacines funkcijos. Apskaiciuotas kokybeés parametras A7, Av ~ 0.5 rodo, jog
sugeneruoty IR impulsy trukmeé yra artima spektru ribotai trukmei. Trumpiausig

impulsa (17.6 fs trukmes) pavyko gauti ties 1.2 pm bangos ilgiu.
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2.3 Infraraudonyjy impulsy generacija trijy bangy sa-

veikos metu

2.3.1 Pagrindiné idéja

rTTTTTTTTTTTTTTTTs Fo T TS T T o T m T .
W i |
| (A=530-720 nm)> ' Wyr Wy g |
: ' (Aye=1.6-7.2 um) (Ae=1.6-7.2 ym) |
! SV SDG [ > > !
. (A,=800 nm) : w, OPS War |
l ' (\,=800 nm) (A=0.9-1.6 um)
! 1 > ' :

2.3 pav. Principiné regimosios srities impulsy daznio keitimo schema.

Pagrindiné siulomo metodo idéja schematiskai pavaizduota 2.3 pav. Pirmajame
netiesiniame kristale generuojamas skirtuminis daznis tarp regimosios srities impulsy
(daznis wyee) ir Ti:safyro lazerio pirmosios harmonikos (centrinis bangos ilgis 800
nm, daznis wp). Proceso wyir = wreg — wp metu generuojami vidurinés IR spektro
srities impulsai (formulése zymimi kaip VIR). Antrajame kristale vidurinés IR srities
impulsai yra parametriskai stiprinami, o sgveikos w, = wyir + war metu taip pat
yra generuojami Salutinés bangos impulsai artimojoje IR srityje (formulése pazymeéti
kaip AIR). Derinant regimosios srities impulsus A;ee=530-720 nm spektro ruoze,
galima generuoti/stiprinti IR impulsus Ayig=1.6-7.2 pm ir Aa;g=0.9-1.6 pm spektro
srityse. Realus derinimo diapazonas priklauso nuo naudojamo kristalo sugerties (pvz.
naudojant BBO kristala maksimalus bangos ilgis siekia 3 pm).

Abu parametriniai procesai (SDG ir OPS) gali buti realizuoti viename kristale,
kaip pademonstruota 2.3.3 skyrelyje, arba naudojant dviejy/triju kristaly schemag
(2.3.2 ir 2.3.4 skyreliai). Siulomas metodas gali buti pritaikytas viduriniosios IR sri-
ties (iki 6 pm) impulsams generuoti naudojant licio jodato (LilO3) arba li¢io neobato

kristalus (ziuréti 2.3.5 skyrelj).

2.3.2 Kolinearus parametrinis stiprinimas I tipo BBO kristaluose

Skaitmeninis modeliavimas

Siekiant nustatyti optimalias eksperimento sglygas buvo atliktas skaitmeninis mode-

liavimas. Sprendéme triju bangy parametrinés saveikos lygtis naudodami plokséiyjuy
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bangy artinj, jskaitydami grupiniy greic¢iy nederinimo ir grupiniy greiciy dispersijos
bei treciosios eilés dispersijos jtaka. Pradines modeliavimo salygas parinkome atsi-
zvelge i eksperimenta. SDG atveju naudotos kaupinimo impulsy trukmeés: ¢, = 20 fs
ir t, = 130 fs. Modeliavimas atliktas su 0.1 mm, 0.2 mm ir 0.4 mm storio BBO kri-
stalais. Optimali SDG generacija gauta 0.2 mm storio kristale (atsizvelgta j energijos
keitimo efektyvuma bei generuojamy impulso trukme).

OPS pakopos modeliavimas atliktas su 0.5 mm ir 1 mm storio BBO kristalais.
Signalinio impulso intensyvumas buvo fiksuotas ir lygus 1 GW /em?, tuo tarpu kau-
pinimo intensyvumg keitéme 100 GW/cm? — 350 GW /em? ribose. Abiem atvejais
pasiektas 15 % energijos keitimo efektyvumas is kaupinimo j IR bangas. Mode-
liavimas parodé, kad sustiprinty impulsy trukmeé padidéjo nezymiai (<30% visame

derinimo diapazone).

Eksperimento rezultatai

Modeliavimo rezultatams patvirtinti atlikome eksperimentg. Naudojome jau minéta
Ti:safyro — parametrinio stiprintuvo NOPA sistema. Skirtuminio daznio generacijai
pasirinkome 0.2 mm storio I tipo BBO kristalg. Keisdami prametrinio stiprintuvo
NOPA daznj sugeneravome 1.6-2.4 pm bangos ilgio, 200-400 nJ energijos skirtumi-
nio daznio impulsus. Pastarieji véliau buvo sustiprinti dviejy pakopy kolineariame
parametriniame stiprintuve, kuriam naudojome 0.5 mm ir 1 mm storio I tipo BBO
kristalus.

2.4 ir 2.5 paveiksluose apibendrinti pagrindiniai eksperimento rezultatai. 2.4(a)
paveiksle parodyti regimosios srities (centrinis bangos ilgis 575 nm) bei sugeneruoty
artimosios IR (1.31 pm) ir vidurinés IR (2.06 pm) spektro sri¢iy impulsy spektrai.
2.4(b) paveiksle pateikti impulsy laikiniai parametrai visame derinimo diapazone.
Bruksninés linijos rodo 3, 4 ir 5 optiniy cikly impulsy trukmes.

2.5(a) paveiksle pateikta suspausto signalinio impulso autokoreliaciné funkci-
ja. Laikydami, jog impulso intensyvumo skirstinys yra Gausinio pavidalo, impul-
so trukme lygi 29 fs. ISmatuota salutinio impulso autokoreliaciné funkcija pateikta
2.5(b) pav, o jvertinta impulso trukmeé siekia 26 fs. Maksimali kaupinimo energi-
ja eksperimento metu buvo didinama iki 1.2 mJ, o bendra sugeneruoty IR impulsy

energija sieke 120 pJ (t.y. gautas 10% energijos keitimo efektyvumas).
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2.4 pav. (a) regimosios, artimosios bei vidurinés IR sri¢iy impulsy (centriniai bangos ilgiai
atitinkamai 575 nm, 1.31 pm ir 2.06 pm) spektrai. (b) impulsy trukmeés priklausomybé nuo
bangos ilgio. Bruksninés linijos rodo 3, 4 ir 5 optiniy cikly impulsy trukmes.
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2.5 pav. ISmatuotos impulsy autokoreliacinés funkcijos: (a) signalinis impulsas (centrinis
bangos ilgis 2.06 pm), (b) Salutinis impulsas (centrinis bangos ilgis 1.31 pm). Pilni apskri-
timai rodo eksperimentinius duomenis, istisine kreivé — Gauso funkcijos aproksimacija.

2.3.3 Pakopinis parametrinis tribangis stiprinimas BBO kristale

Pasiulyta idéja remiasi SDG ir OPS procesais, kurie realizuojami vienu metu tame

paciame I tipo BBO kristale. Fazinio sinchronizmo kreivés pateiktos 2.6 pav, kur o ir
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2.6 pav. Fazinio sinchronizmo kreivés skirtuminio daznio (bruksnineé linija) ir parametrinio
stiprinimo (istisiné linija) procesams I tipo BBO kristale.

e zymi naudojamas bangy poliarizacijas. Bendras proceso efektyvumas priklauso nuo
dvieju salygu: (i) abu parametriniai procesai turi buti to paties sinchronizmo tipo
(musy atveju naudotas I tipo kristalas); (ii) tik vienam is SDG/OPS procesy gali
buti tenkinama fazinio sinchronizmo salyga (iSskyrus 607 nm bangos ilgj, kur SDG ir
OPS kreives susikerta). Eksperimento metu nustatyta, jog saveika yra efektyviausia,
kai skirtuminis daznis generuojamas su fazés nederinimu, o tuo tarpu OPS procesui
sinchronizmo salyga yra pilnai tenkinama.

Eksperimente naudojome 2.2 skyrelyje minétg Ti:safyro — parametrinio stiprin-
tuvo NOPA sistema. Lazerio ir parametrinio stiprintuvo pluostai buvo kolineariai
fokusuojami f = 4800 mm zidinio nuotolio lgsiu j 1 mm storio I tipo BBO kristalg.
Kristalas stovejo 20 cm atstumu nuo lesio zidinio plokStumos, o kaupinimo ir signa-
lo pluosty diametrai ant kristalo pavirsiaus sieké atitinkamai 0.77 mm ir 0.45 mm.
Efektyviausig saveika gavome, kai ~ 5% kaupinimo energijos buvo naudojama skir-
tuminio daznio generacijai, o ~ 95% — parametriniam stiprinimui.

2.7 paveiksle pateiktos pakopinio tribangio stiprintuvo impulsy charakteristikos
ties 1.36 pm ir 1.22 pm bangos ilgiais. Paveiksluose 2.7(a) ir (d) palyginti regimo-
sios srities impulsy spektrai. 2.2(c) ir (f) pav pateikti sugeneruoty artimosios IR
srities impulsy spektrai, o 2.2(c) ir (f) pav — iSmatuotos impulsy antrosios eilés au-
tokoreliacinés funkcijos. Apskaic¢iuotas kokybés parametras A7,Av ~ 0.5 rodo, jog
sugeneruoty artimosios IR srities impulsy trukme yra artima spektru ribotai trukmei.

Eksperimento metu maksimalios regimosios srities ir kaupinimo impulsy energijos
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2.7 pav. Ismatuotos impulsy charakteristikos ties 1.36 pm ir 1.22 pm bangos ilgiais. (a), (d)
signaliniy impulsy spektrai; (b), (e) sugeneruoty IR impulsy spektrai; (c), (f) iSmatuotos
impulsy antrosios eilés autokoreliacinés funkcijos. Istisiné linija rodo aproksimacija Gauso
funkcija.

buvo lygios atitinkamai Fre = 7 pJ ir £, = 0.4 mJ, o sugeneruoty IR impulsy
energijos sieké: FEyig = 11.5 pJ (centrinis bangos ilgis 2.25 pm) ir Eag = 26 nJ
(centrinis bangos ilgis 1.24 pm). Bendras energijos keitimo efektyvumas i$ kaupinimo

1 abi IR bangas Siuo atveju lygus 10%.

2.3.4 Nekolinearus optinis parametrinis stiprinimas I tipo BBO
kristale

Siai dienai nekolinearus parametrinis stiprinimas naudojant 800 nm bangos ilgio kau-
pinimo spinduliuote pademonstruotas kalio titanilo fosfato (KTP) [57], li¢io jodato
[22] ir periodiskai poliuotame li¢io tantalato (PPSLT) [58] kristaluose. BBO krista-
las, deél savo dispersiniy savybiy, laikytas kaip netinkama terpé ultratrumpiesiems
IR impulsams stiprinti naudojant 800 nm kaupinima.

Daugelyje eksperimenty reikalingi stabilios gaubtinés fazés keliy optiniy cikly im-
pulsai [59]. Egzistuoja keletas fazés stabilizavimo metody, vienas paprasciausiy — is
vieno Saltinio kilusiy impulsy skirtuminio daznio generacija. Siai dienai pademonst-
ruota nemazai eksperimento schemy, kurios leidzia generuoti ~ 2 pm bangos ilgio,
keliy optiniy cikly impulsus su stabilia gaubtinés faze [60-65].

Siame skyriuje nagrinéjama keliy optiniy cikly, 2 pm centrinio bangos ilgio im-
pulsy su stabilia gaubtinés faze generacija bei stiprinimas. Eksperimento schema
susideda is Ti:safyro lazerio bei parametrinio stiprintuvo NOPA. Skirtuminis daznis

buvo generuotas tarp regimosios srities impulsy (centrinis bangos ilgis 575 nm) ir la-
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zerio pirmosios harmonikos (800 nm) 0.2 mm storio I tipo BBO kristale. Sugeneruoti
300 nJ energijos ir 2 pm bangos ilgio impulsai po to buvo stiprinami 2 mm storio
I tipo BBO kristale nekolinearios sgveikos metu. Nors BBO kristalas dazniausiai
laikomas netinkamu ultratrumpuy impulsy stiprinimui IR spektro ruoze [66], siame
skyriuje mes parodome, jog naudojant 800 nm bangos ilgio kaupinimo spinduliuote

galimas placiajuostis 1.6 — 2.8 nm signalo stiprinimas.
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2.8 pav. Fazinio sinchronizmo kreivés jvairioms nekolinearaus kampo « vertéms I tipo BBO
kristale kaupinant 800 nm spinduliuote. Papildomame paveiksle parodyta nekolinearios
saveikos geometrija.

2.8 paveiksle pateiktos fazinio sinchronizmo kreivés jvairioms nekolinearaus kam-
po « vertéms I tipo BBO kristale, kai kaupinimui naudojama 800 nm spinduliuoté.
Fazinio sinchronizmo kreivés nekolinearaus sinchronizmo metu (« # 0) yra labai pa-
nasios j kolineary atvejj (o = 0) iSsigimusiame rezime, skiriasi tik ploksc¢iosios dalies
padétis (paryskintos kreivés), kur galimas placiajuostis stiprinimas. Eksperimento
metu signalo (2 pm) ir kaupinimo (800 nm) pluostai buvo sukirsti aey, = 3.8° kampu
(vidinis kampas kristale o ~ 2.3°), tam, kad buty uztikrinta plati stiprinimo juosta
2 pm centrinio bangos ilgio impulsams. Nagrinéjome dvi eksperimento konfigtiracijas.
Pirmuoju atveju fazinio sinchronizmo kampas buvo lygus 0,,, = 20.5°, o fazinio sin-
chronizmo salyga tenkinama 2 pm bangos ilgio spinduliuotei. ISmatuota sustiprinty
impulsy energija sieké 50 pJ. Impulsams charakterizuoti naudojome treciosios har-
monikos FROG metodologija. Netiesinés terpes vaidmenj atliko 30 pm storio teflono
plévelé, o iSmatuoty impulsy trukme sieké 20 fs (puses intensyvumo aukstyje).

Antruoju atveju sinchronizmo kampas buvo nezymiai pakeistas (6pm = 20.9°).

Siuo atveju fazinio sinchronizmo salyga tenkinama ne centriniam (2 pm), bet pe-

30



(a) 18matuotas (b) Atkurtas

Bangos ilgis (nm)
Bangos ilgis (nm)

-100 0 100 -100 0 100
Vélinimas (fs) Vélinimas (fs)
10 T 7 10
~ 1.01 (C) A ~ 1.01 \..‘ I//
> = ~
&b 1° ) \\ é-’
~ 7N —_ ~— \ / 7 5 —
n / 1 o n AN / ko)
8 Jodle> | & NGV £
-] - / > < = O -] 1 \ )
s 0.5 / 1578 N 2 0.5 N N
2 // w 2 10 b
3 /! p \ -5 3
£ y; £
/ d
/
0.0f . . . -10 0.0 (l . . . -5
-100 0 100 1.2 1.6 2.0 24 2.8

Laikas (fs) Bangos ilgis (um)

2.9 pav. Treciosios harmonikos FROG matavimo rezultatai. (a) iSmatuotas ir (b) atkurtas
FROG vaizdai. (c) atkurtas impulso intensyvumo skirstinys (juoda linija), jo fazé (bruksniné
linija) bei spektru riboto impulso forma (mélyna linija). (d) iSmatuotas impulso spektras
(juoda kreive), atkurtas spektras (mélyna kreive) bei jo fazé (bruksnineé linija).

riferiniams impulso bangos ilgiams. Tokiu budu iSplec¢iamas stiprintuvo stiprinimo
juostos plotis. 2.9(a) ir (b) pav pateikti atitinkamai iSmatuotas bei atkurtas FROG
vaizdai, o 2.9(c) ir (d) pav — sustiprintas impulsas bei jo spektras. FROG atstatymo
algoritmas atliktas naudojant 256 x 256 dydzio matricg, o atstatymo paklaida buvo
lygi 0.60%. Ismatuota impulso trukmé pusés intensyvumo aukstyje siekia 15 fs (2.3
optiniai ciklai), o impulsy energija — 15 pnJ.

Impulsy gaubtinés fazés pokyciams registruoti naudojome f-2f netiesinj interfero-
metra. 2.10(a) paveiksle pateiktas vaizdas sudarytas i 1000 pavieniy interferogramuy.
Apskaiciuotas fazes kitimas parodytas 2.10(b) pav, o jo fliuktuaciju vidutinis kvad-
ratinis nuokrypis lygus 0.33 rad.
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2.10 pav. (a) f-2f interferograma ir jos vidurkis. (b) gaubtinés fazés kitimas ir jo statistika.

2.3.5 Placiajuostis parametrinis stiprinimas 3-5.5 pm spektro

ruoze

BBO kristalo sugertis riboja musy pasitlyty parametriniy stiprintuvy derinimo dia-
pazong iki 2.8 pm bangos ilgio, nors parametrinio stiprintuvo NOPA derinimo sritis
leidzia generuoti <7.2 pm bangos ilgio skirtuminio daznio impulsus. Siame skyriuje
pasiulyta teoriné galimybé iSplésti derinimo diapazong iki 5.5 pm naudojant LilOg ir
LiNbOj3 kristalus. Modeliavime naudojome tas pacias pradines salygas kaip ir 2.3.2
skyriuje: spektru riboti 20 fs trukmés viduriniosios IR srities impulsai yra parametris-
kai stiprinami I tipo saveikos metu LilOs (arba LiNbOs) kristale naudojant 130 fs
trukmeés, 800 nm bangos ilgio kaupinimo impulsus. 2.11 paveiksle apibendrinti mo-
deliavimo rezultatai LilO3 kristale. 2.11(a) paveiksle pateikta GGN tarp signalinio
ir skirtuminio impulsy koeficiento verté, kai signalo bangos ilgis kinta 1.6 — 5.5 pm
spektro ruoze. [domu pastebéti, jog Siuo atveju yra du taskai (1.6 pm ir 4.2 um),
kuriuose signalinio ir Salutinio impulsy grupiniai greiciai yra lygus, t.y. galimas
placiajuostis stiprinimas. 2.11(b) paveiksle pateikta spektru ribota impulso trukmeé
visame derinimo diapazone, kai stiprinimui naudojami 1 mm ir 2 mm storio LilO3
kristalai, o 2.11(c) pav matome sustiprinto impulso intensyvumo profilj (stiprinimui
naudotas 2 mm storio LilO3 kristalas, impulso centrinis bangos ilgis lygus 4.2 pm).

Panasus modeliavimo rezultatai gauti ir pasirinkus LiNbOg3 kristalg, tik Siuo at-

veju plati stiprinimo juosta gaunama ties 3.5 pm bangos ilgiu.
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2.11 pav. Optinio parametrinio stiprinimo LilO3 kristale modeliavimo rezultatai. (a) GGN
tarp signalinio ir Salutinio impulsy priklausomybé nuo bangos ilgio. (b) apskaiciuota im-
pulso trukmés (pusés intensyvumo aukstyje) priklausomybé nuo bangos ilgio 1 mm (istisiné
linija) ir 2 mm (bruksniné linija) storio kristaluose. (c¢) nuskurdinto kaupinimo (juoda lini-
ja), sustiprinto signalo ties 4 pm (mélyna linija) ir Salutinés bangos (ties 1 ym) (raudona
linija) impulso intensyvumo skirstiniai. Bruksniné linija rodo atitinkamai signalo ir salutinés
bangos fazes.
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3 skyrius

Superkontinuumo generacija naudojant
keliy optiniy cikly trukmés, stabilios
gaubtinés fazés impulsus

3.1 Motyvacija

Superkontinuumo generacijos reiskinys placiai naudojamas generuojant koherentine
spinduliuote UV, regimojoje bei IR spektro srityse [67]. SK atsiradima lemia daugelis
netiesinés optikos reiskiniy, kurie, esant dideliam spinduliuotés intensyvumui, pasi-
reiskia beveik vienu metu. SK spektro plitimg galima paaiskinti kaip impulso fazés
moduliavimosi, kryzminés fazés moduliacijos bei keturbangio maisymosi rezultata,
is kitos puses, ji lemia dinaminiai bangy paketo efektai: impulso fronto statéjimas
bei impulso skilimas, solitony susidarymas. Dazniausiai SK generuojamas naudojant
UV, regimosios bei artimosios IR srities impulsus normalios GGD terpése [68-70].
Siuo metu ypatingai daug démesio skiriama artimosios bei vidurines IR spektro sri¢iy
ultratrumpyjy impulsy generacijai bei stiprinimui [52]. Tokios spinduliuotés daznis
daugelyje medziagy patenka ] anomalios GGD sritj, o impulso sklidimo dinamika
zenkliai skiriasi nuo tos, kuri registruojama normalios GGD terpése. Stebima savai-
miné impulsy spuda [71-73], Sviesos gijos pailgéjimas [74] bei itin plataus spektro

generacija [75, 76].

3.2 Superkontinuumo generacija anomalioje grupiniy
greiciy dispersijos srityje

Siame skyriuje nagrinéjama superkontinuumo generacija anomalios GGD srityje.

Eksperimento metu naudojome 2.3.4 skyrelyje aprasyta parametrinj Saltinj, kuris
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generuoja 20 fs trukmeés, 2 pm centrinio bangos ilgio bei stabilios gaubtinés fazés im-
pulsus. Tyrimams pasirinkome keturias placios draustinées juostos terpes, kurios yra
daznai naudojamos generuojant SK regimojoje bei artimojoje IR spektro srityse, t.y.
safyras (6 mm storio), lydytas kvarcas (5 mm), CaFy (6 mm), ir [AG (Itrio aliuminio

granatas) (6 mm). [ netiesine terpe impulsus fokusavome f = +100 mm zidinio

(a) Lydytas kvarcas

Spektrinis intensyvumas (s. v.)

- ---0.8 pJ
N — 1.7
05 10 15 20 25

soumd viuml WITITT AT

Bangos ilgis (um)

3.1 pav. Superkontinuumo spektrai generuoti (a) lydytame kvarce, (b) safyre, (c) CaFy, (d)
IAG. Bruksniné linija rodo SK spektrus esant mazai kaupinimo energijai, istisiné linija — kai
pasiekiama SK generacijos sotis. IStisiné juoda linija (c¢) dalyje rodo zadinanciojo impulso
spektra. Desinéje puséje pateiktas kontinuumo regimosios srities tolimas laukas.

nuotolio lesiu, o SK spektra registravome tarpusavyje sukalibruotais Sviesolaidiniais
spektrometrais: AvaSpec-2048 ir AvaSpec-NIR256-2.5 (Avantes), kuriy detekcijos zo-
nos atitinkamai lygios 400 — 1100 nm ir 1 — 2.5 ym. 3.1 pav pateikti SK spektrai
esant mazai zadinanc¢iy impulsy energijai (spektro isplitimas néra zymus) ir didelei
energijai (pasiekiama SK generacijos sotis). SK spektrai pasizymi skirtinga forma,
kuri priklauso nuo GGD nulio padéties zadinanciojo impulso atzvilgiu. Lydytame
kvarce sugeneruoto SK spektrinis intensyvumas [3.1(a) pav] turi minimuma 1 pm
bangos ilgio srityje. Panasi SK forma buvo gauta ir safyro bandinyje [3.1(b) pav],
kuris pasizymi labai panasiomis dispersijos savybémis. CaF, terpé, kita vertus, pa-

sizymi maza dispersija, o GGD nulio taskas yra arti Zadinanciojo impulso centrinio
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bangos ilgio, dél to SK spektras yra platus (apima 450 nm — > 2.5 pm spektrine
sritj) ir plokscias [3.1(c) pav]. Maziausia kaupinimo impulsy energija buvo reikalinga

generuojant SK TAG terpéje [3.1(d) pav], dél didelio medziagos netiesiskumo.

3.3 Treciosios harmonikos generacija

1.0 1
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3.2 pav. Treciosios harmonikos spektras.

Esant mazoms zadinanc¢iojo impulso energijoms visose medziagose buvo stebéta tre-
¢iosios harmonikos generacija ties 660 nm bangos ilgiu (geriausiai matosi 3.1(c) ir
(d) pav). 3.2 paveiksle pavaizduotas IAG terpéje sugeneruotas TH spektras, turintis
didelio daznio moduliacijg. Stebétai spektro moduliacijai paaiskinti rémémés analo-
giskais teoriniais bei eksperimentiniais darbais, kuriuose buvo generuojama antroji
harmonika su dideliu grupiniy ir faziniy grei¢iy nederinimu [77, 78]. Musy atveju
TH susideda i$ dvieju impulsy, kuriy pirmasis (dar vadinamas laisvoji banga) pa-
béga is po kaupinimo impulso dél grupiniy greic¢iy nederinimo. Antrasis impulsas —
priverstiné banga, juda tuo paciu grupiniu grei¢iu kaip ir kaupinimas. Taigi, TH yra
sudaryta i§ dviejy impulsy atskirty laike dydziu 7 = |y, |2, kur v, = 1/u; — 1/u, yra
grupiniy greic¢iy nederinimas tarp laisvojo ir priverstinio impulsy, o z — terpes ilgis.

Spektre (3.2 pav) mes matome $iy impulsy tarpusavio interferencija.
3.4 Vienalaiké trecCiosios harmonikos ir superkontinu-
umo generacija, netiesinis f-3f interferometras

Vienalaiké treciosios harmonikos ir superkontinuumo generacija leido pademonst-
ruoti netiesinj f-3f interferometra, kurj sudaro tik vienas TAG kristalas. Pasiulyta

schemg taip pat palyginome su jprastine f-2f konfiguracija. Eksperimento schema
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f-2f interferometras

__________________________________________________

I Tedioji spektrometrg
harmonika

Ry By g gy e g e gy ey gy !

3.3 pav. f-2f bei f-3f netiesiniai interferometrai. DT — dispersiné terpé, AHG — antrosios
harmonikos generatorius, P — poliarizatorius.

pateikta 3.3 pav. Sugeneruota TH bei superkontinuumo asiné dalis buvo nukreip-
ta j Sviesolaidinj spektrometra, kuris registravo f-3f vienasuves interfrogramas. f{-2f
interferometras turi keleta papildomy elementy: t.y. dispersiné terpé (DT, 25 mm
ilgio IAG plokstelé), antrosios harmonikos generatorius (AHG) ir poliarizatorius (P).
3.4 paveiksle pateikta 1000 vieno suvio interferogramuy (f-2f ir £-3f sritys pazymeétos
pilka spalva). Apskai¢iuotas f-2f fliuktuacijy vidutinis kvadratinis nuokrypis lygus
300 mrad.
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3.4 pav. Impulso gaubtinés fazés fliuktuaciju matavimas: (a) suvidurkintas spektras, (b)
f-2f ir f-3f spektrinés interferogramos.

f-3f interferogramos dalis yra superpozicija superkontinuumo, laisvosios ir privers-
tinés bangy, taigi galimi trys fazés fliuktuaciju rinkiniai: £-3f [SK — laisvoji bangal;
f-3f [SK — priverstiné banga] ir 3f-3f [laisvoji — priverstiné banga]. Faziné informaci-
ja atstatyta pasinaudojus Furje spektrinéje interferometrijoje naudojamais metodais
(angl. Fourier transform spectral interferometry). Atitinkamai gautos faziy fliuktu-
acijos: 315, 275 ir 55 mrad. Nepaisant sudétingos TH impulso laikinés strukturos,
rezultatai, iSmatuoti f-3f ir f-2f netiesiniais interferometrais, yra labai panasus, tai-
gi, vienalaiké treciosios harmonikos ir superkontinuumo generacija leidzia nesunkiai

matuoti implso gaubtinés fazés fliuktuacijas.
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Pagrindiniai rezultatai ir iSvados

1. Pademonstruotas efektyvus keturbangis parametrinis Sviesos stiprinimas ir ge-
neracija ultravioletinéje spektro srityje naudojant skaidrias kietojo kuno terpes.
Cilindrinis pluosty fokusavimas bei nekolineari saveikos geometrija leido paten-
kinti fazinio sinchronizmo sglyga, islaikyti didelj sgveikos ilgj bei naudoti didelés

energijos kaupinimo impulsus nepazeidziant netiesinés terpés.

2. Pademonstruota efektyvi Nd:stiklo lazerio harmoniky generacija skirtuminio
daznio zadinimo metodu lydyto kvarco, CaFy ir MgF, bandiniuose. Gauti ge-
neracijos efektyvumai: treciosios harmonikos (351 nm) - 15%); penktosios har-

monikos (211 nm) - 10%; Sestosios harmonikos (176 nm) - >1%.

3. Pademonstruotas placiajuostis keturbangis parametrinis Sviesos stiprinimas ul-
travioletingje spektro srityje. Stiprintuvo juostos plocio pakanka 7.5 fs trukmes,
330 nm centrinio bangos ilgio impulsams stiprinti. Sukurtas teorinis modelis,
paaiskinantis eksperimente stebéta stiprinimo juostos plitima, kaip intensyviy

Sviesos impulsy savaiminés ir kryzmineés fazés moduliacijos rezultata.

4. Pademonstruotas placiajuostis keturbangis ¢irpuoty impulsy parametrinis stip-
rinimas lydyto kvarco terpéje. Sukurtas Saltinis generuoja 30 fs trukmés, 10 pJ

energijos ir 310 nm centrinio bangos ilgio impulsus.

5. Eksperimentiskai pademonstruota <30 fs trukmeés, derinamy 1.1—1.5 pm spekt-
ro ruoze impulsy generacija keturbangio nekolinearaus parametrinio stiprinimo

metu lydyto kvarco terpeje.

6. Skirtuminio daznio generacija bei parametrinis stiprinimas gali buti realizuoti
vienu metu tame paciame I tipo BBO kristale, kai kaupinimui naudojama 800
nm ir 570-630 nm bangos ilgio spinduliuoté. Eksperimentiskai pademonstruotas
ultratrumpyjy impulsy Saltinis, generuojantis ~30 fs, 1.1-2.8 pm bangos ilgio

ir 26 nJ energijos impulsus.
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7. Naudojant atitinkamai 800 nm ir 1.6-2.8 pm bangos ilgio kaupinimo ir signali-
nius impulsus galimas placiajuostis optinis parametrinis stiprinimas I tipo BBO
kristale. Pademonstruotas 2 pm centrinio bangos ilgio, 15 fs trukmeés ir 15 nJ
energijos impulsy Saltinis. Impulsai pasizymi stabilia gaubtinés faze, kurios

kitimas nevirsija 330 mrad.

8. Pademonstruota superkontinuumo generacija lydyto kvarco, safyro, CakFsy ir
IAG netiesinése terpése naudojant 20 fs trukmeés, 2 pm bangos ilgio impulsus.
Superkontinuumo spektras spektras apima 450 nm — > 2500 nm spektrine sritj,
o jo forma priklauso nuo grupiniy greiciy dispersijos nulio padéties kaupinimo
atzvilgiu. CaFy ir TAG medziagose sugeneruotas superkontinuumas pasizymi

tolygiu ir ploksciu spektrinio intensyvumo skirstiniu.

9. Kartu su superkontinuumo generacija stebétas treciosios harmonikos spindu-
liuotés zadinimas didelio faziniy ir grupiniy greic¢iy nederinimo atveju. Trecio-
sios harmonikos impulsas sudarytas is laisvosios ir priverstinés bangy, dél kuriy
tarpusavio interferencijos gaunamas moduliuotas spektras. Vienalaiké treciosios
harmonikos ir superkontinuumo generacija leido pademonstruoti netiesinj f-3f

interferometra, skirtg impulso gaubtinés fazés kitimui matuoti.
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Summary

THREE AND FOUR WAVE PARAMETRIC INTERACTIONS
FOR ULTRASHORT PULSE GENERATION IN THE ULTRA-
VIOLET, NEAR AND MID-INFRARED SPECTRAL RANGE

In this thesis we investigated and developed three- and four-wave interaction-based
frequency conversion methods for ultrashort pulse generation in the ultraviolet, near
and mid-infrared spectral ranges.

In particular, efficient generation of 3-rd (at 351 nm), 5-th (at 211 nm) and 6-
th (at 176 nm) Nd:glass laser harmonics was demonstrated experimentally, through
noncollinear four-wave difference-frequency mixing in fused silica, CaFy and MgF,
crystals, by means of cylindrical beam focusing and pulse front tilting. Also, broad-
band optical parametric amplification around 330 nm was investigated theoretically
and achieved experimentally in optically isotropic materials, such as fused silica and
CaFy crystals. The results suggest, that broadband UV pulses as short as 7.5 fs (in
the transform limit) could be amplified in the field of milijoule 1-ps pump pulses.
We also proposed and demonstrated visible-to-ultraviolet frequency conversion met-
hod based on chirped-pulse four-wave optical parametric amplification in fused silica,
which produces ~ 30 fs, ~ 10 pnJ pulses in the UV spectral range.

We have also developed two methods for visible-to-infrared frequency conversion
based on three- and four-wave mixing, that extend the tuning range of a commer-
cial Ti:sapphire laser-NOPA system in the IR. The first method relies on four wave
frequency down-conversion, and can achieve up to 20 nJ, sub-30-fs pulses tunable in
the 1 — 1.5 pm range. To the best of our knowledge, this is the first scheme based on
isotropic solid-state medium (fused silica) that allows visible-to-IR conversion and
provides both very large tunability and simultaneous broadband amplification. The
second method considers frequency conversion, based on three wave interactions. In
particular, a setup for simultaneous difference frequency generation (DFG) and op-
tical parametric amplification (OPA) in a single BBO crystal was proposed. The
method is based on cascaded DFG and OPA interactions, that occur simultaneously
within a single type I BBO crystal due to its dispersion properties. We also develo-
ped a simple and flexible scheme, that delivers two optical-cycle, carrier-envelope

phase (CEP)-stable pulses in the infrared. The method is based on frequency down-
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conversion of visible pulses via collinear DFG and subsequent noncollinear optical
parametric amplification in the BBO crystal, which is shown to provide broadband
phase matching if seeded by ultrashort pulses in the 1.6 — 2.8 pm wavelength range.
As an experimental proof, 15 fs pulses with 15 nJ energy at 2 pm central wavelength,
with short-term CEP stability of 330 mrad over 10 s were generated.

And finally, we demonstrated ultrabroadband supercontinuum (SC) generation
by filamentation of microjoule 20 fs, CEP-stable pulses at 2 pm in wide-bandgap
solids: sapphire, fused silica, CaFy, and YAG, in the regime of anomalous group
velocity dispersion (GVD). The measured SC spectra span from 450 nm to more
than 2.5 pm, and their particular shapes crucially depend on digression of the pump
wavelength from the the zero GVD wavelength. In that regard, CaFy; and YAG
provide the SC radiation with the smoothest spectral coverage across the entire
detected spectral range. We also explained the observed modulation of the third
harmonic (TH) spectra in the framework of phase and group-velocity mismatched
TH generation. Finally we presented, to our knowledge, the first reported nonlinear
f-3f spectral interferometer, consisting of a single bulk YAG crystal, for the CEP
stability measurements. The proposed setup was also compared to a conventional

f-2f arrangement.
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