Vilniaus universiteto
Fizikos fakulteto
Lazeriniy tyrimy centras

Marius Navickas

HARMONIKU GENERACIJOS TYRIMAS LAZERIU MODIFIKUOTAME ZnSe
POLIKRISTALE

Magistranturos studijy baigiamasis darbas

Lazerinés fizikos ir optiniy technologijy
studijy programa

Studentas Marius Navickas

Leista ginti 2022-05-25

Darbo vadovas prof. habil. dr. Audrius Dubietis
Recenzentas: prof. Mikas Vengris

Centro direktorius prof. Aidas MatijoSius

Vilnius 2022



Turinys

[Trumpiniy sarasas| 2
[Pagrindinés naudojamos fizikines konstantos| 3
Ivadas 4
[ Teorinis jvadas| 6
(1.1  Fazinis sinchronizmas ir antrosios harmonikos generacijal......................... 6
[L2 Fazinis kvaziSInchronizmasl . . .. ... ..o oii e 7
[L.3 Atsitiktinis fazinis kvazisinchronizmasl ... 9
(1.4 Pluosto fokusavimasis ir Sviesos g1j0s formavimasis|. ..........oeveueenenernenenn.. 11
(1.5 Dauglafotone SUGETtIS|. . ... ...t 13
L6 Cinko selenidag]. . ....oovvrrnie et 15
2 Tyrimo metodikal 17
[3 Rezultatai ir ju aptarimas| 19
[3.1  ZnSe kristality dydziy pasiskirstymo nustatymas|................................. 19
[3.2  Netiesinio pluosto sklidimo tyrimas| .............. ... 20
[3.3  Harmoniky generacija ZnSe polikristale|................ ... 21
[3.4  ZnSe harmoniky spektry smulkiosios strukturos analize|.......................... 23
[3.5  ZnSe harmoniky spektry poliarizacine analizel................. ... . ... ... 26
[Svados| 30
[Literaturos sarasas| 31
35
Santraukal 36
[Konferencijuy ir publikacijuy sarasas| 37




Trumpiniy sarasas
e A — 0 — kampinés skyros spektras
o AFKS - atsitiktinis fazinis kvazisinchronizmas
e CCD - kruvio sgsajos prietaisas
o FKS — fazinis kvazisinchronizmas
e F'S — fazinis sinchronizmas
« FWHM - plotis puseés intensyvumo lygyje
e GGD — grupiniy greic¢iy dispersija
o GGN — grupiniy greic¢iy nederinimas
o OPS — optinis parametrinis stiprintuvas
o SEM - skenuojantis elektrony mikroskopas
¢ Yh:KCGW — Yb*":KGd(WOy),

e 7ZnSe — cinko selenidas



Pagrindinés naudojamos fizikinés konstantos

Konstantos zymeéjimas Pavadinimas Verte
€0, €0 Vakuumo dielektriné skvarba ~ 8,8542 x 107'2 F/m
c Sviesos greitis vakuume 3x10% m/s
e Elektrono kriivis 1,6022x1071 C
m, me Elektrono mase 9,1094x1073 kg
h Redukuota Planko konstanta - 1,054x10734 J - s



Ivadas

Medziagose, kuriy antros eilés netiesinis optinis jautris nelygus nuliui, gali vykti trijy
bangy saveikos: antrosios harmonikos, suminio ir skirtuminio daznio generacija bei paramet-
rinis Sviesos stiprinimas. Siems procesams realizuoti naudojami centro simetrijos neturintys
dvejopai lauziantys kristalai, kuriuose dél vadinamojo fazinio sinchronizmo, kompensuoja-
mas fazinis nederinimas tarp kaupinimo ir konvertuoto daznio bangy. Kitas efektyvus daznio
keitimo budas paremtas vadinamuoju faziniu kvazisinchronizmu, kuris paprastai realizuoja-
mas medziagose, kuriy dvejopas luzis per mazas pasiekti standartinj fazinj sinchronizma.
Sio metodo idéja paremta tuo, jog netiesinio kristalo optiné asis yra periodiskai invertuoja-
ma, kad po atstumo, atitinkancio koherentinj saveikos ilgj, bangy fazés yra suderinamos is
naujo. Treciasis budas efektyviai keisti spinduliuotés daznj yra atsitiktinis fazinis kvazisin-
chronizmas, egzistuojantis medziagose, pasizyminciose polikristaline struktura [IH4] ir yra
realizuojamas butent dél atsitiktines kristality orientacijos.

Polikristalinés medziagos yra vienos paprasciausiy medziagy, pasizyminc¢iy netvarkia
struktura [3]. Jos yra sudarytos i§ daugelio mazy, skirtingo dydzio ir formu, atsitiktinai
orientuoty kristality. Viena i$ tokiy medziagy yra cinko selenidas (ZnSe), priskiriamas prie
placios draustinés juostos tarpo puslaidininkiy [5] ir yra svarbus tiek taikomosiose mokslo
srityse, tiek fundamentinéje netiesinéje optikoje. Si medziaga priskiriama 43m simetrijos gru-
pei, dél to pasizymi kubine gardelés simetrija [6]. ZnSe makroskopiniu poziuriu yra optiskai
izotropiné medziaga [6, [7], tac¢iau dél jame esanciy kai kuriy vietomis susikeitusiy cinko ir
seleno atomy, centro simetrija yra lokaliai iSardoma. Tokiu budu medziaga jgyja nenulinj
antros eilés netiesinj optinj jautr, leidziantj efektyviai realizuoti trijy bangy sgveikos proce-
sus placioje dazniy srityje [4, [8,19]. Be to, $is puslaidininkis pasizymi pla¢iu skaidrumo langu
bei dideliu kubiniu netiesiskumu [5].

Yra atlikta nemazai tyrimy, rodanciy unikalias butent Sio polikristalinio junginio savy-
bes. Pavyzdziui, ZnSe legiravus pereinamyjy metaly jonais, $i medziaga tampa gera lazerine
terpe generuoti viduriniosios IR srities spinduliuote [10]. ZnSe yra svarbus ir netiesines
optikos poziuriu — tai seniai naudojamas netiesinis kristalas, spinduliuotés daznio keitimui
infraraudonojoje spektro srityje [I1]. Nemazai atlikty tyrimy rodo platu netiesiniuy saveiky
spektra, lemiantj harmoniky, suminio [12] ir skirtuminio daznio generacija. Pastebéta, jog
generuojant superkontinuuma ZnSe kristale, vyksta itin efektyvi antrosios bei aukstesniy
harmoniky generacija, atsirandanti dél minéto atsitiktino fazinio kvazisinchronizmo, kuris
leidzia vienu metu vykti jvairioms tribangéms saveikoms plac¢iame dazniy diapazone. Rei-
kia pazymeéti, jog atsitiktinio fazinio kvazisinchronizmo, sugeneruotos bangos intensyvumas
tiesiskai priklauso nuo kristality skaic¢iaus, o ne nuo jy dydzio.

Moderni siy junginiy gamybos technologija leidzia lengvai ir greitai pasiekti norima kri-
stality dydziu pasiskirsyma bei taip kontroliuoti tribangeés saveikos efektyvuma [13]. ZnSe

vykstantis plataus ruozo daznio keitimas, lemiantis spinduliuotés poliarizacines savybes ir
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keic¢iantis jos koherentiskuma, yra gana detaliai tyrinétas pasitelkiant realistinius teorinius
modelius [9, 14-16]. Nepaisant to, daznio keitimas dél atsitiktinio fazinio kvazisinchronizmo
vis dar lieka unikalus reiskinys, kurio déka sugeneruotos spinduliuotés spektrinés, erdvinés
ir poliarizacinés savybés néra pilnai istirtos. Dél to kyla klausimy, kokia kristality jtaka
generuojamy harmoniky spektrinei strukturai. Be to eksperimetiskai néra parodyta, kokios
zadinancios spinduliuoteés erdvineés savybés bandinio iSéjime, formuojant Sviesos gijas stipriai
virsijus kritine pluosto fokusavimosi galiag. Butent Sie neatsakyti klausimai veda prie naujy
eksperimentiniy tyrimy, kurie leisty placiau istirti atsitiktinio fazinio kvazisinchronizmo déka
sugeneruotos sviesos charakteristikas.

Sio darbo tikslas yra istirti lyginiy ir nelyginiy harmoniky generacijos ypatumus polik-
ristaliniame ZnSe bei nusakyti ju spektrines ir poliarizacines savybes. Tokiu budu siekiama
parodyti, kokia jtaka generuojamoms harmonikoms turi polikristaliné medziagos struktura,

atlickant eksperimentus sviesos gijos formavimosi salygomis.



1 Teorinis jvadas

Siame skyriuje apzvelgiama bendra spinduliuotés daznio keitimo kvadratinio netiesisku-
mo terpeése teorija ir eksperimentiniai principai, paaiskinami fazinio sinchronizmo, kvazisin-
chronizmo ir atsitiktinio fazinio kvazisinchronizmo skirtumai. Toliau pateikiama bendroji

teorija, susijusi su Sviesos pluosty netiesiniu sklidimu ir netiesine medziagy sugertimi.

1.1 Fazinis sinchronizmas ir antrosios harmonikos generacija

Intensyvus elektromagnetinis laukas, kurio daznis w, sklisdamas medziaga, joje sukuria
tokiu pat dazniu osciliuojancius dipolius, arba kitaip tariant poliarizuoja medziagg. Elekt-

romagnetinés bangos sukurtg poliarizacija galima aprasyti kaip [I7-HI9]

P =g [XVE+xPE* + xPE* + .. |, (1.1.1)

Gia xW, x@ ir x@) atitinkamai yra medziagos pirmosios, antrosios ir tre¢iosios eilés optinis
netiesinis jautris. Pirmasis netiesinis narys Sioje lygtyje yra ox® E?, vadinamas kvadratiniu
medziagos netiesiskumu ir lemia jvairias trijy bangy saveikas, tokias kaip antros harmonikos,
suminio ir skirtuminio daznio generacija. Be Siy paminéty procesy, antros eilés kvadratinis
netiesiSkumas kuria ir nulinio daznio komponente — pastovy dipolinj momenta, esant isori-
niam laukui, kuris dar vadinamas optiniu lyginimu. Reikia pazyméti, jog antrosios eilés
netiesiskumu pasizyminé¢iy medziagy néra labai daug, todel daugumos jy x® = 0. Tadiau

visos medziagos turi nenulinj treciosios eilés netiesinj optinj jautrj y©.
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1.1 pav. (a) Medziagos skaidrumo srityje vykstan¢ios antrosios harmonikos generacijos principinée
schema ir (b) tipinés dispersijos kreives paprastosios ir nepaprastosios bangy luzio rodikliams. (b)
dalies intarpe pavaizduotas dvejopalauzio kristalo luzio rodiklio elipsoidas.

Aptarkime vieng labai svarby procesa, susijusj su antros eilés netiesiSkumu — tai antrosios
harmonikos generacija, kuria galima vaizduoti, remiantis virtualiy energijos lygmeny diagra-
ma, pateikta (a) pav. Kaip pavaizduota diagramoje, Sio reiskinio metu yra sugeriami

du daznio w fotonai ir iSspinduliuojamas vienas daznio 2w fotonas. Mikroskopiniu pozituriu
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1 TEORINIS [VADAS

tokia sgveika tarp daznio w ir 2w bangy gali efektyviai vykti tik tada, kai atskiry dipoliy
spinduliuojamy bangy fazés interferuoja kostruktyviai. Tam, kad antrosios harmonikos ge-
neracija vykty efektyviai, turi buti tenkinamas impulso tvermés désnis hky + hk; = hks, ¢ia
k12 = miow/c zymi pagrindinés ir dvigubo daznio bangos impulsus. Laikant, kad abi bangos

sklinda ta pacia kryptimi, impulso tvermés désnis tampa ekvivalentus salygai:

n(wy) = n(2wy), (1.1.2)

kuri fizikiniu poziuriu reikalauja, jog visy saveikaujanciy bangy faziniai grei¢iai buty lygus ir
yra vadinama fazinio sinchronizmo sqlyga (FS). IS esmés, mikroskopiniu poziuriu tai reiskia,
jog pagrindinio daznio bangos suzadinti dipoliai spinduliuoja dvigubo daznio bangas, kuriy
fazés visada sutampa su zadinancios bangos faze. Dél to, sklidimo metu kiekvieno antros
harmonikos dipolio bangos interferuoja konstruktyviai.

Egzistuoja daug eksperimentiniy metody, leidzianc¢iy patenkinti FS salyga. Viena is
idéju paremta tuo, jog galima naudoti anizotropines medziagas [13| [14], kuriose sklindai dvi
bangos, kuriy dazniams medziagos luzio rodiklis skiriasi (b) pav.) [19]. Tokios bangos
vadinamos papratsaja (o) ir nepeprastaja (e), o kristalai pasizymi dvejopu luziu [19]. Kaip
pavaizduota (b) pav. intarpe, dvejopai lauzianciuose kristaluose egzistuoja toks kampas,
kai luzio rodikliai pirmosios harmonikos o ir ir antrosios harmonikos e bangoms sutampa.
Pastarasis kampas vadinamas fazinio sinchronizmo kampu. Cia taip pat gana akivaizdu, jog

keiciant kaupinimo bangos ilgj, fazinio sinchronizmo kampas irgi keisis.

1.2 Fazinis kvazisinchronizmas

Buvo aptarta, kaip dvejopas luzis leidzia realizuoti fazinio sinchronizmo salyga. Taip
pat pademnostruota, jog norint efektyviai generuoti antrosios harmonikos banga, pastaroji
salyga yra griezta. Daznai pasitaiko atvejy, kai kristalo dvejopas luzis buna labai mazas,
dél to antrosios harmonikos generacijos efektyvumas zenkliai sumazéja. Antrasis budas, lei-
dziantis iSspresti fazinio sinchronizmo klausimg yra periodinis optinés asies invertavimas,
kaip pavaizduota (a) pav. Toks metodas vadinamas faziniu kvazisinchronizmu (FKS)
[20, 21], kuris leidzia realizuoti triju bangu saveikas medZiagos visoje medZiagos skaidrumo
srityje, kei¢iant optinés asies invertavimo perioda. Pirma karta tokia idéja buvo pasiulyta
J. Armstrongo su bendraautoriais [20]. Jie pasiulé supjaustyti kristala i ploksteles, o véliau
jas suklijuoti, kas antra plokstele pasukant 180° kampu, tokiu budu periodiskai invertuojant
optine asj. Norédami suprasti, kaip veikia pats principas, apibrézkime labai svarby paramet-
ra, vadinama koherentiniu saveikos ilgiu L. = 27/Ak. Tai yra atstumas, kuriame efektyviai
generuojama antrosios harmonikos banga. Kitaip tariant siame atstume kaupinimo ir antro-
sios harmonikos bangy fazés pasislenka per 7/2. Jei, po koherentinio saveikos ilgio pavykty
is naujo suderinti bangy fazes, antrosios harmonikos bangos intensyvumas toliau augty, kaip

pavaizduota (b) pav. Si situacija ir yra jgyvendinama invertuojant optine asj. Atkreipki-
7



1 TEORINIS [VADAS

me démesj, jog periodiskas optinés asSies invertavimas reiskia, kad ir efektinis netiesiSkumas
savo Zenkly keicia j prieSinga deg = (—1)""'deg. Pagrindinis Sio metodo privalumas yra
tas, jog yra iSnaudojamas maksimalus netiesinio optinio jautrio tenzoriaus elementas, kuris
paprastai saveikoje nedalyvauja. Tiesa, palyginus su jprastu F'S, realizuojamu dvejopai lau-
zianciuose kristaluose, FKS atveju antrosios harmonikos bangos augimo sparta yra mazesné.
Kadangi FKS atveju yra jveiklinamas kitas, paprastai didesnis, netiesinio optinio jautrio
tenzoriaus elementas, antros harmonikos bangos stiprinimas gali buti net ir efektyvesnis nei

esant standartiniam FS.

T T T T T T T T T T T T T T T
Standartinis fazinis b
Optiné adis sinchronizmas, Ak =0 ( )
Fazinis kvazisinchronizmas
"_8 Pilnas fazinis nederinimas, Ak >> 0,
=]
=
=
o
=
<
< £
=
<
—
O .......................................
n 1 n 1 n 1 n 1 n 1 n 1 n 1 n
012 3 45 6 78
(a) Sklidimo atstumas L/L, (s.v.)

1.2 pav. (a) Fazinio kvazisinchronizmo realizavimas invertuojant kristalo optine asj ir (b) gene-
ruojamos bangos amplitudes kitimo palyginimas esant tiksliam faziniam sinchronizmui (Ak = 0),
dideliam faziniam isderinimui (Ak >> 0) ir faziniam kvazisinchronizmui. Adaptuota pagal [18].

Paprastumo délei aptarkime tokio fazinio sinchronizmo matematinj aprasyma monoch-
romatiniu atveju. Gana akivaizdu, jog tokios periodines gardelés efektinis netiesiskumas

priklausys nuo erdvinés koordinatés z [18]:

d(z) = deg sign[cos(2mz/A)], (1.2.1)

¢ia d.fy nusako homogeninés medziagos efektinj netiesiSkuma. Kadangi kiekviename seg-

mente netiesiSkumas keiciasi periodiskai, jo erdving variacijg galima skleisti Furje eilute:

d(2) = degr i G exp (iky,2) , (1.2.2)

m=—0oQ

2

mm

kurioje k,, = 27/A, o skleidimo koeficientai G,, = —= sin(mmn/2). Gana akivaizdu, jog deél
erdvines efektinio netiesiskumo moduliacijos, keisis ir suristyjy bangy amplitudziy lygtys,

kurios priklausys nuo gardelés vektoriaus k,, [18]:

A 29 ;
dA; _ ZWldQAgAzefz(Akaka)Z (1.2.3a)
dz nic



1 TEORINIS [VADAS

dA, _ 2iwndg AgAie—i(AkQ—ka)Z (1.2.3b)
dz NoC
dAs _ 2iwsdg Ay A,eitka (1.2.3¢)
dz nsc
do = dur G (1.2.3d)

(1.2.3aH1.2.3)) lygtyse parametras Akg vadinamas faziniu nederinimu, ir priklauso nuo gar-
delés periodo A:

2
Akg = ky + ks — ks + % (1.2.4)

Cia akivaizdu, jog norint pasiekti fazinj sinchronizmga, optimalus gardelés periodas turéty
buti:
2
AN=——"——
ki + ko — k3

Praktikoje dazniausiai naudojamos feroelektrinés medziagos, tokios kaip LiNbOj3 ar LiTaOs,

(1.2.5)

dél juose esancios tolimosios elektrinés tvarkos [22], kuri leidzia lengvai ir greitai invertuoti
optine asj, valdant iSorinj elektrinj lauka. Gamybos metodika paremta feroelektriniy dome-
ny orientavimu kristalo auginimo metu pridedant iSorinj elektrinj lauka [23], kurio kryptis
periodiskai kei¢iama. Tokiu budu feroelektriniai domenai orientuojasi ir optiné asis pakeicia

savo krypt;j.

1.3 Atsitiktinis fazinis kvazisinchronizmas

Polikristalinés medziagos tokios kaip ZnSe, ZnS ir kt. néra dvejopai lauziancios bei neturi
periodiskai orientuotos optinés asies, taciau siose medziagose vyksta jvairios tribangés sgvei-
kos. To priezastis yra vadinamasis atsitiktinis fazinis kvazi-sinchronizmas (AFKS) [1, 2], 24+
20], egzistuojantis dél polikristalinés strukturos, lemiancios tolimosios tvarkos iSardyma [13].
Toks reiskinys leidzia generuoti tiek suminio, tiek skirtuminio daznio bangas [I1 [6].

Polikristalinése medziagose esantys kristalitai yra orientuoti chaotiskai (1.3 (a) pav.),
tai reiskia, kad kristalografinés asies kryptis yra atsitiktiné. Be to, kiekvienas kristalitas
generuoja tiesiskai poliarizuotg banga. Kadangi kristalito generuojamos sviesos poliariza-
cija susijusi su kristalito orientacija, suminio lauko poliarizacija tampa atsitiktiné ir tokiu
budu gaunama depoliarizuota sviesa. Dél Sios priezasties destruktyvi interferencija tarp
kaupinimo ir sugeneruotos bangy beveik nevyksta. Pazymékime, jei vieno kristalito ilgis
atitinka koherentinj saveikos ilgj [I3], 27], galima pasiekti ganétinai auksta daznio keitimo

efektyvuma. Standartiskai nagrinéjant trijy bangy sgveikas reikia spresti suristyjy bangy
9



1 TEORINIS [VADAS

amplitudziy lygtis, kurios pirmai, antrai, treciai ir ketvirtai harmonikoms gali buti uzrasytos

tokiu budu [28]:

dA, 4 . ,
_ iLdeff [AzwAzefz(lefkg)z + AgwAzwefz(k1+k27k3)z + A4wA§w672(kl+k37k4)Z}

dz N, C
(1.3.1a)

dAs, . 2 | | ,
20— gy [AZem 07 gy, AT etk ks g Ay omi@Rek](1.31h)

dz e
dAs, . 3w —i(ks—k1—ko)z * —i(ka+hki—ks)z
7, lngwcdeff {AwAgwe sTRMTRE L Ay AT e TR ] (1.3.1c)
dA4w X 4w

gy [AyAgye™ Fib1mk)z o 43 omilhim2k)s] (1.3.1d)

=1
dz Ty C

Taciau sias lygtis iSspresti analiziskai yra sudeétinga, nes kiekvieno kristalito dydis skiriasi.
Nepaisant to, galima aptarti pagrindinius tokio modelio rezultatus. Pagrindiné AFKS savybé

yra ta, jog daznio keitimo efektyvumas auga tiesiskai, didéjant bandinio ilgiui, arba kitaip

Kristality skaicius N

20w
0 oOOoooooooo‘ R O
o OOOO OOOO o? Oo 360
00 ©000g O :
0000 0O
9 ° c0° O O
(a)
= A
3
g
=
>
£ S
o
£
2 (b)
'
Kristality skai¢ius N

1.3 pav. (a) Harmoniky generacijos déka atsitiktinio fazinio kvazisinchronizmo bendrasis vaizdinys
ir (b) suminio daznio keitimo efektyvumo priklausomybé nuo medziaga sudarané¢iy polikristality

skaic¢iaus.

tariant daznio keitimo efektyvumas priklauso tiesiskai nuo kristality skaiciaus [6l 25], kaip

10



1 TEORINIS [VADAS

pavaizduota (b) pav. Tuo tarpu FS atveju generacijos efektyvumas auga kvadratiskai
nuo sklidimo ilgio [I]. Kita svarbi savybé ta, jog efektyvi antros harmonikos generacija vyks

tada, kai bus tenkinama salyga [1]:

AkA =T, (1.3.2)

¢ia A yra vidutinis kristalito ilgis. IS esmés tokia salyga reiskia, jog kirstalito ilgis turi buti
lygus koherentinés saveikos ilgiui. Paprastai ju dydziai siekia kelias desimtis mikrometry ir
daznai yra artimi koherentinés saveikos ilgiui. Dél Sios priezasties cinko misiniy puslaidinin-

kiuose suminio daznio generacija yra efektyvi.

1.4 Pluosto fokusavimasis ir Sviesos gijos formavimasis

Visos kietakuneés, dujines ir skystos medziagos pasizymi nenuliniu kubiniu optiniu netie-
siniu jautriu x®, kuris fizikiniu pozitiriu kyla dél netiesinio medziagos atsako j stipry $viesos
elektrinj lauka. Jei elektrinis laukas pakankamai stiprus, jame esanciy dipoliy poliariza-
cija jgauna netiesing priklausomybe, kuri aprasoma sarysiu. Paprasciausiu atveju,
medziagos saveika su spinduliuote vyksta per valentinius elektronus, todél toks medziagos
netiesiSkumas vadinamas elektroniniu arba Kero.

Yra laikoma, kad rysio elektrony atsakas j elektrinio lauko pokytj yra momentinis, todel
™ priklausomybeés nuo daznio galime nepaisyti. Bendru atveju x™ yra n + 1 rango ten-
zorius, priklausantis nuo kristalinés medziagos simetrijos bei elektrinio lauko poliarizacijos.
lygtyje buvo laikyta, jog E lauko poliarizacija yra tiesiné, todél tenzorine lygtj gali-
ma uzrasyti skaliariniu pavidalu. Zinodami, jog krintan¢ios $viesos intensyvumas gali buti

uzrasytas kaip
I = eoeng| E?/2 (1.4.1)
ir tarus, kad procesai vyksta dél medziagos kubinio (arba Kero) netiesiskumo, medziagos
poliarizacija galima iSreiksti kaip [17]:
P(t) = e (\VE(t) + xXPE* (1)), (1.4.2)
i$ kurios kartu gaunama nuo spinduliuotés intensyvumo priklausancio luzio rodiklio israiska [17]

3x@r1
degend’

n=mng+nel =ng+ (1.4.3)

.. . I 3) . e I

¢ia ng = /xM yra tiesinis luzio rodiklis, o ny = i’gcng vadinamas netiesiniu luzio rodikliu.
0

Bendru atveju lazerio spinduliuotés pluosto intensyvumas yra aprasomas Gauso funkcija, dél

to pluosto fazinis frontas yra iskreipiamas. Tokiu budu intensyvus lazerio pluostas medzia-

goje ima fokusuotis (|1.4] pav): skirtingo intensyvumo pluosto dalys jgauna skirtinga fazés

11



1 TEORINIS [VADAS

poslinkj, kuris didziausias yra pluosto centre. Taip gaunamo 'lesio" Zidinio nuotolj galima
uzrasyti kaip
1 B 47121

f o now?

¢ia I, yra impulso smailinis intensyvumas.

L, (1.4.4)

Bangos frontas

n=ng +nzl, n, >0

1.4 pav. (a) Didelio intensyvumo pluosto sklidimas medziagoje ir pluosto difrakcijos kompensa-
vimas pluosto fokusavimosi metu (kairysis intarpas), (b) ir (c¢) vaizduoja pluosto fokusavimosi ir
defikusavimosi ciklus, o (c¢) dalyje pavaizduota Sviesos gija. (a) dalies mélyname intarpe esanc¢iame
paveiksle punktyriné linija vaizduoja bangos fronta.

Kaip pavaizduota (a) pav., fokusavimasis prasideda tada, kai yra kompensuojama
pluosto difrakciné skesits. Cilindrine simetrija pasizyminc¢iam Gauso pluostui galima api-
brézti kritine fokusavimosi galig, kuriai esant pluosto fokusavimasis kompensuoja difrakcing

skestj [17) 27]:

3772
- 8mngng’

Fer (1.4.5)

¢ia A yra lazerio spinduliuotés bangos ilgis. Pluosto galiai esant didesnei nei kritiné, jis

susifokusuos atstumu [29]:
0,367zr

Zsf = )
VI(P/P)Y/2 — 0,852] — 0,0219
12
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1 TEORINIS [VADAS

kuris dar vadinamas fokusavimosi ilgiu arba netiesinio Zidinio ilgiu, o pati israiska geriau
zinoma kaip Marburgerio formulé [29]. Cia zp yra kritusio Gauso pluosto Reléjaus ilgis.
Pluosto fokusavimasis néra begalinis procesas — smarkiai iSaugus pluosto intensyvumui pasi-
reiskia ir kiti netiesinés optikos reiskiniai, stabdantys pluosto fokusavimasj. Tokie reiskiniai
yra netiesiné sugertis, netiesiné jonizacija, plazmos generacija.

Su netiesiniu pluosto sklidimu yra susijes vienas labai svarbus netiesinés optikos reiskinys
— sviesos gijos formavimasis, kuris pavaizduotas (b)—(d) pav. Sviesos gija susiformuoja,
kai yra pasiekiama dinaminé pusiausvyra tarp pluosto difrakcijos, fokusavimosi ir pluosto
defokusavimo dél laisvy elektrony plazmos [30]:

NU) (060 147)

I — _
2 2N, dmrngw?

¢ia Nor = emew? /€2, yra kritinis plazmos tankis, wg pluosto diametras, N (1) laisvy elektrony
tankis. Dél to Sviesos gija kartais yra apibudinama, kaip dinaminé struktura su intensyvia
centrine dalimi, galincia sklisti atstumus, zenkliai didesnius uz pluosto difrakcijos ilgj [30].
Panagrinékime §j reiskinj detaliau. Kuomet medziaga sklindancio pluosto galia virsija kritine
fokusavimosi galig P,.., pluosto fokusavimasis i$ pirmo zvilgsnio turéty vykti tol, kol pluostas
kolapsuos j taska. Taciau taip niekada nenutinka, nes netiesiniame zidinyje, kur intensy-
vumas didziausias, déka daugiafotonés sugerties, generuojama laisvy elektrony plazma, kuri
defokusuoja pluosta. Jei defokusuoto pluosto galia vis dar virsija kritine fokusavimosi galia,
pluostas gali dar karta fokusuotis. Sie pluosto fokusavimosi ir defokusavimosi ciklai kartojasi
tol, kol pluosto galia tampa mazesné uz P,... Reikia pazymeéti, jog Sviesos gijos diametras yra
mazesnis uz pradino pluosto, be to pastaroji gali nusklisti didelj atstuma, tarsi nepatirdama

difrakcijos, todél sviesos gijos sklidimas dar vadinamas subdifrakciniu sklidimu.

1.5 Daugiafotoné sugertis

Kuomet kritusio fotono energija yra zenkliai mazesné uz medziagos draustinés juostos
tarpa, jau nebepakanka vieno fotono energijos suzadinti elektrong is valentinés j laidumo
juosty, kaip pavaizduota (a) ir (b) pav. Dél to medziagos su dideliu draustinés juostos
tarpu regimojoje ir IR srityje yra skaidrios. Paveikus medziaga itin intensyvia lazerio spindu-
liuote, pasireiskia procesas, vadinamas daugiafotone sugertimi. Procesas yra neparametrinis,
nes jame be virtualiy lygmeny dalyvauja realts energijos lygmenys — suzadinus medziagoje
elektronus j laidumo juosta, jie tampa salyginai laisvais. Sviesos pluosto intensyvumo kitima
daugiafotonés sugerties metu galima aprasyti diferencialine lygtimi, kuri geriau zinoma kaip
Bero-Lamberto désnis [31], 32]:

ﬂ
dz

Cia « yra tiesinés sugerties koeficientas, J K-osios eilés sugerties koeficientas, o K yra dau-

= —(a+ BEIE-1], (1.5.1)

13



1 TEORINIS [VADAS

giafotonés sugerties eilé, isreiskiama kaip

hwo

K= <Eg>+1, (1.5.2)

¢ia B, medziagos draustinés juostos tarpas, wy nesantysis daznis. Galima taip pat parodyti,
jog (|1.5.1)) lygties netrivialus sprendinys yra

Iy

1.5.3
1+ I B2(K — 1) 123

I =

r/(K—l) )

kurio pavyzdziai esant skirtingoms daugiafotonés sugerties eiléms pavaizduoti (b) pav.

(a) A~ 210 _
<, B 08N o 7= 1, (b)]
< A \K 1 K-1 1/K-1 i
6 é 0,6' .\ [1+10 ﬂZ(K-I)]
é S 04 Ny K=4
o i _
ZZ 0,02: K=2 =~ EeS—
E, £ 0 2 4 6 8§ 10

<E

fotono g

Sklidimo atstumas z (s. v.)

1.5 pav. (a) Daugiafotone sugertj vaizduojanti energijos lygmeny diagrama ir (b) intensyvumo
kitimas, esant skirtingoms daugiafotonés sugerties eiléms. (a) ir (b) paveikslai adaptuoti pagal [33].

(1.5.1) lygtyje matome, jog daugiafotonés sugerties atveju, atsiranda sugerties koeficiento
pataisa (3, kuri dar vadinama K-osios eilés sugerties koeficientu ir priklauso nuo medziagos

netiesinio optinio jautrio x [32]. Dvifotonés sugerties atveju jis yra

3T
2 — 3 1.5.4
5 onZon m(x”), (1.5.4)
o vykstant trifotonei sugerciai
FC L S (1.5.5)
gon3ciA

Kadangi trifotonés sugerties koeficientas yra susijes su penktos eilés medziagos optiniu
jautriu, pastaroji yra zenkliai mazesné nei dvifotoné. Taciau jei zadinancios spinduliuoteés
intensyvumas yra labai didelis, tai trifotoné ir dar aukstesniy eiliy sugertis tampa labai
ryski. Kadangi pastarosios pasireiskia kartu su Sviesos saviveikos reiskiniais, tai daugiafo-
tones sugerties koeficientus iSmatuoti yra ganétinai sunkus uzdavinys. Cia svarbu yra tai,
jog daugiafotoné sugertis yra mechanizmas, neleidziantis pluostams kolapsuoti j taska, ju

fokusavimosi metu.

14
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1.6 Cinko selenidas

Norint paprastai ir lengvai kontroliuoti trijy bangy saveikos procesus, daznai naudojami
tolimosios tvarkos periodiskai orientuoti fotoniniai kristalai [34]. Juose, kei¢iant gardelés pe-
riodiskumg ir dimensijas, galima paprastai realizuoti efektyvias tribanges saveikas [19]. Yra
pastebéta, jog efektyviai tribanges saveikas galima realizuoti ir polikristalinése medziagose,
deél chaotiskai issidésciusiy kristality [II, 12), 28] B5]. Kadangi polikristaliniuose junginiuose
makroskopiskai tolimoji tvarka yra iSardoma, Sie daznai vadinami artimosios tvarkos fotoni-
niais kristalais [19].

Viena Sios grupés medziagy, naudojama daznio keitimui viduriniojoje IR srityje [11],
yra cinko selendinas (ZnSe), kurio struktura pavaizduota (a) pav. Sis junginys priski-
riamas prie placios draustinés juostos tarpo puslaidininkiy, kurio draustinés juostos tarpas
yra E,=2,71 ¢V [36], 37]. Sia medziaga sudaro Zn-Se tetraedrai, susijunge i kubine gardele,
kurios simetrijos grupé yra 43m. I$ pirmo zvilgsnio, tokia medZiaga yra izotropiné, nes turi

kubine gardele, tac¢iau mikroskopiskai nagrinéjant galima pastebéti, jog dalis Zn ir Se atomy

c

800
600 | Normali dispersija (b) ]
£ 400[ \_=1,0 um
@ 200} /=30 pm
A
&) [
O . .
=200} Anomali dispersija
-400 : : : : :
1 2 3 4 5 6 7
() Bangos ilgis 4 (um)

1.6 pav. (a) ZnSe strutura ir (b) ZnSe GGD kreivée. (b) dalyje mélynais apskritimais pazyméti
zadinimui naudoti bangos ilgiai.

yra susikeite vietomis. Dél pastarosios priezasties centro simetrija yra iSardoma ir tokiu budu
ZnSe jgija nenulinj antros eilés netiesinj optinj jautri, dél kurio galima realizuoti visus triju
bangy saveikos procesus. Reikia pazymeéti, jog toks centro simetrijos iSardymas yra budingas
daugeliui puslaidininkiy, savyje turin¢iy Zn** jony. Be §iy savybiy, ZnSe taip pat pasizymi
pladiu skaidrumo langu (0,5-20 pm) [36, 38], aukstu optinés pazaidos slenkséiu (0,53 J/cm”
139] [) bei dideliu kvadratiniu optiniu netiesisSkumu (dzs = 30 pm/V, ties 1321 nm bangos
ilgiu) [7] ir netiesiniu luzio rodikliu ny = 6 x 107! cm?/W [40]. Dar viena svarbi ZnSe
savybeé pavaizduota (b) pav. esancioje grupiniy greiciy dispersijos (GGD) kreivéje — Sios

medziagos normalioji dispersijos sritis yra labai plati, ji tesiasi mazdaug iki 5 ym. Daugumoje

1Optinés pazaidos slenkstis i¥matuotas su 500 fs trukmés impulsais, kuriy centrinis bangos ilgis 1030 nm.
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medziagy ties Siuo bangos ilgiu pasireiskia anomalioji dispersija, todél ZnSe puikiai tinka
dispersijos kompensavimui lazerinése sistemose.

Polikristaline struktura pasizymintis ZnSe yra gana placiai tyrinéjama kaip funkciné
medziaga, todél reikalinga paprasta ir pigi ju gamybos technologija. Tokio tipo bandiniai
paprastai iSgaunami cheminio gary nusodinimo metodu, nusodinant ZnSe kristalitus, veé-
liau didelio slégio ir aukstos temperaturos salygomis juos supresuojant j vieng polikristaline
struktura [I3]. Tokia metodika yra ne tik palyginus pigesné, nei auginti monokristalinius
junginius, bet ir leidzia realizuoti jau minéta AFKS, kuris, kartu su kvadratiniu Sios me-
dziagos netiesiskumu, jgalina spinduliuotés daznio keitima pla¢iame bangos ilgiy diapazone.
Vienas svarbus sios technologijos privalumas yra tas, jog kei¢iant gary temperatura ir sle-
gl gamybos metu, galima suformuoti norimo dydzio kristalitus [I3], taip paprastai valdant
netiesinés saveikos savybes.

Yra atlikta nemazai eksperimenty, skirty placiau istirti netiesinj Sviesos sklidima polik-
ristaliniame ZnSe. Didzioji dauguma rodo, jog generuojant Sviesos gijas, déka AFKS gauta
daug plataus spektro lyginiy ir nelyginiy harmoniky [41], [42]. Ypatingai didelis harmoniky
skaicius ZnSe kristale buvo gautas zadinant 4,6 um bangos ilgio impulais. Tokiu budu buvo
uzregistruota dvyliktoji harmonika [43]. Be harmoniky generacijos, ZnSe vyksta skirtuminio
daznio generacija [44 45] bei optinis parametrinis stiprinimas [25]. Taip pat buvo pastebéta,
jog legiravus ZnSe Cr jonais, jis tampa puikia lazerine terpe, pasizymincia dideliu netiesisku-
mu ir polikristaline mikrostruktura, kartu leidziancia generuoti plataus spektro spinduliuote,
reikalingg optiniam parametriniam stiprinimui. Yra atlikta nemazai teoriniy modeliavimy,
skirty suprasti impulso sklidima Sioje medziagoje. Pavyzdziui, buvo parodyta, jog anoma-
liosios grupiniy grei¢iy dispersijos srityje vyksta impulso spuda iki mazdaug vieno optinio
ciklo [46], 47]. Nepaisant atlikty tyrimy gausos, néra eksperimentiniy rezultatu, susijusiy su
ZnSe generuojamy harmoniky erdvinémis bei poliarizacinémis savybémis. Dél to, kol kas
lieka neaisku, kokios yra lyginiy ir nelyginiy harmoniky spektry erdvinés savybés ir kaip ju
spektruose atsispindi ZnSe sudaranciy kristality dydziai. Taip pat iki galo néra aisku, kokia

polikristalinés strukturos jtaka harmoniky poliarizacinéms savybéms.
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Harmoniky generacijai polikristaliniame ZnSe buvo naudojamas Yb:KGW lazeriu (Pha-
ros, Light Conversion Ltd) kaupinamas optinis parametrinis stiprintuvas (OPS, Orpheus-
HP, Light Conversion Ltd.), kurio generuojamy impulsy pasikartojimo daznis yra 10 kHz.
Yb:KGW lazerio generuojamas centrinis bangos ilgis yra 1035 nm, jo impulsy trukmé 180 fs
(FWHM). Kadangi ZnSe trumpabanges sugerties krastas yra ties 500 nm, todeél, siekiant
iSvengti generuojamy harmoniky sugerties medziagoje, zadinimo bangos ilgis pasirinktas ties

3 pm.

Vi
va NTF LB
1030 nm
kaupinimas KTF
V3
V2

We

I\ Netiesinis zidinys

i
X(Z)
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2.1 pav. (a) Harmoniky generacijos ZnSe principiné schema, (b) erdviné harmoniky spektry regist-
ravimo schema ir (¢) Yb:KGW lazerio impulsy autokoreliaciné funkcija. Eksperimento schemoje V1
ir V2, atitinkamai, yra derinimo veidrodziai, reikalingi nuvesti lazerinei spinduliuotei j OPS, V3 ir
V4 derinimo veidrodziai, skirti nuvesti lazering spinduliuote is OPS link bandinio, NTF ir KTF yra
neutralaus ir kintamo tankio filtrai, is kuriy sudarytas spinduliuotés slopintuvas, L fokusuojantysis
lesis, kurio zidinio nuotolis lygus 15 mm, o B bandinys.

Eksperimentams naudotas 5 mm ilgio bandinys, kurio pozicija buvo kei¢iama 3D poslin-
kio stalu. Pluosto fokusavimui naudotas 15 mm zidinio nuotolio lesiy dubletas, pagamintas
is CaFy 50 ir 25 mm zidinio nuotolio lesiy. Lazerio pluostas buvo fokusuojamas uz bandinio
galinio pavirsiaus, dél to pluosto netiesinis zidinys atsiduria bandinio turyje ir tokiu budu
maksimalus lazerio spinduliuotés energijos tankis lokalizuojamas pac¢iame bandinyje. Reikia
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pazymeti, jog toks astrus fokusavimas taip pat leidzia iSvengti bandinio pavirsiy pazaidos,
nes pluosto sagsmaukos Reléjaus ilgis zenkliai trumpesnis uz banginio ilgj. Taip pat buvo
registruojamas harmoniky erdvinis spektras, kuriam iSmatuoti, aplink bandinj buvo suka-
mas spektrometras, intervale 0-50°. Visa tai yra apibendrinta eksperimento schemoje, kuri
pavaizduota pav.

Keitimo efektyvumas is fundamentinés bangos j harmonikas buvo iSmatuotas dviem ma-
tuokliais: Zadinancios spinduliuotés energija iSmatuota piroelektriniu PE9 energijos matuok-
liu, o harmoniky spinduliuotés galia iSmatuota Siluminiu Ophir 3A-PF-12 (S/N: 991752)
galios matuokliu. Kadangi sugeneruoty harmoniky erdviné skéstis yra zenkliai didesné uz
galios matuoklio darbinj plotg, spinduliuotés surinkimui naudota atvaizdavimo sistema, su-
daryta i$ achromatinio ir sferinio lesiy. Siy ir kity eksperimenty metu Zadinimo energija
buvo kei¢iama slopintuvu, sudarytu i neutralaus tankio ir kintamo pralaidumo filtry poros.
Galiausiai gauti rezultatai buvo papildomai koreguojami, atsizvelgiant j sistemoje pasireis-
kiancius Frenelio atspindzio nuostolius.

Spektriniams matavimams naudoti du skirtingi spektrometrai, Q)-mini 21157 ir NIRQuest-
512, atitinkamai, su Si ir InGaAs detektoriais, kurie atitinkamai perdengia 300-1100 nm ir

900-2200 nm bangos ilgiy ruozus. Detalesni iy spektrometry duomenys pateikti [1] lenteléje.

1 lentelé. Eksperimenty metu naudoty spektrometry pagrindiniai parametrai.

Parametras Q-mini 21157 NIRQuest-512
Plysio plotis, pm 20 25
Bangos ilgiy diapazonas, nm 300-1100 900-2200
Detektorius Si InGaAs

Svarbu paminéti, jog matuojant spektrus su NIRQuest-512 spektrometru, buvo naudojamas
0,2 mm skersmens Sviesolaidis, kuris, siekiant iSvengti mody interferencijos, buvo nuolatos
judinamas.

Tolimesniy eksperimenty metu buvo registruojami trecios harmonikos ir fundamentinés
spinduliuotés pluosty skirstiniai. Tam, atitinkamai buvo naudojamos CCD Flir BlackFly
ir bolometrine DataRay WincamD FIR 2-16 /531 kameros, kuriy pikselio dydis, atitinka-
mai, yra 3,45 ir 17 pm. Siy eksperimenty metu, i kamera buvo atvaizduojamas bandinio
galinis pavirsius, naudojant skirtingo didinimo atvaizdavimo sistemas. Trec¢ios harmonikos
pluosto atvaizdavimui naudota optiné sistema su 3 karty didinimu, o pirmos harmonikos
atvaizdavimui naudotas 5 karty didinimas.

Pirmos harmonikos pluosto, iSeinancio iS bandinio, depoliarizacijos nustatymui, buvo
naudota minéta konfiguracija, sudaryta i§ 5 karty didinimo atvaizduojancios sistemos ir
bolometrinés kameros. Kaip poliarizacijg analizuojantis elementas buvo naudojama YVO,

Glano prizmé, pastatyta pries bolometrine kamera.
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3 Rezultatai ir jy aptarimas

Siame skyriuje pristatomi pagrindiniai rezultatai, gauti generuojant harmonikas polikri-
staliniame 5 mm ilgio ZnSe bandinyje. Cia parodoma, kokia kristality jtaka generuojamy
harmoniky koherentiskumui bei pluosty skirstiniams. Visy eksperimenty metu impulsy pa-

sikartojimo daznis buvo nustatytas ties 10 kHz.

3.1 ZnSe kristality dydziy pasiskirstymo nustatymas

Eksperimentuose naudojamas ZnSe pasizymi tuo, jog ji sudaro daug atsitiktinai orien-
tuoty kristality, todél pirmiausiai buvo jvertintas jame esanciy kristality issidéstymas ir jy
dydziy pasiskirstymas. Tuo tikslu, bandinio pavirsius buvo chemiskai ésdinamas 5% KOH
tirpalu, véliau paveikta zona stebéta skenuojanc¢iu elektrony mikroskopu (SEM, PrismakE,
Thermo Fisher Scientific). Gauti rezultatai pavaizduoti pav. [3.1| pav. (a) dalyje matyti,
jog kristalitai yra iSsidéste chaotiskai bei turi aiskiai atskirtas kristalitines zonas. Reikia

pazymeti, jog nuotraukoje stebimos retos ilgos linijos atsiranda dél bandinio poliravimo.

25—
A (b)
PN ]
i 20 M 1 (In(d )-u)’
= i \ N=——expl-— 5
= ! \ \N2ndo o
22 15+ H = =32 =
=] I \ 1n=327 ¢=0,66
—~ ! i ¢
; i | d= exp (/H— E)
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3.1 pav. (a) ZnSe matomy kristality iSsidéstyma vaizduojanti SEM nuotrauka ir (b) histograma,
vaizduojanti kristality dydzio pasiskirstyma.

Norint nusakyti kristality dydziy pasiskirstyma, buvo iSanalizuoti juy dydziai skirtingose zo-
nose [14] ir sudaryta ju dydziy histograma, kuri pavaizduota (b) pav. Pastaroji toliau
buvo aproksimuojama logaritminiu-normaliuoju skirstiniu [48], dazniausiai gerai aprasanciu

atsitiktinj kristality pasiskirstyma [49]:

1 (In(d) — )
N = dovor exp <_W> : (3.1.1)

taip apskaiciuojant vidutinj kristalito dydj ir jo standartinj nuokrypij:

d = exp <u + 2) , (3.1.2a)
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s = \/[exp (02) — 1] exp (2u + 02). (3.1.2b)

Apskaic¢iuotas vidutinis matomo kristalito dydis yra lygus 33 + 12 pm..

3.2 Netiesinio pluosto sklidimo tyrimas

Toliau pagal formule buvo apskaiciuota pluosto kritiné fokusavimosi galia P,
kuri lygi 0,95 MW. Kadangi eksperimentai atlikti formuojant Sviesos gija, kuri atsiranda
deél netiesinio pluosto sklidimo, buvo svarbu parinkti tokig impulso energija, jog prasidéty
pluosto saviveika. Dél Sios priezasties, pries atliekant eksperimentus, buvo nustatomi pluosto
sklidimo rezimai, esant skirtingoms impulso energijoms. Siuo tikslu, kei¢iant impulso energija
ir naudojant bolometrine kamera, iSmatuotas pluosto skersmens kitimas bandinio iséjime,
kuris, didinant impulso energija, pavaizduotas pav. Cia galima iskirti tris skirtingus

rézimus. Pirmasis, mazesnéms nei 30 nJ impulso energijoms, yra tiesinis pluosto sklidimo
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3.2 pav. Pirmos harmonikos pluosto transformacija j Sviesos gija. Intarpe pavaizduoti pirmos
harmonikos pluosto skirstiniai, esant skirtingoms impulso energijoms.

rezimas, nes Sioms impulso energijoms pluosto diametras nesiskiria nuo pluosto skersmens zi-
dinyje. Toliau didinant energija iki mazdaug 0,1 pJ, stebimas pluosto skersmens mazéjimas,
nes pluostas ima fokusuotis, taciau sviesos gijos dar néra. Galiausiai, virsijus 0,1 uJ, pluosto
skersmuo nustoja kisti, nes pilnai susiformuoja Sviesos gijos centriné dalis, kurios skersmuo
siekia mazdaug 20 pm. Taigi, tolimesni eksperimentai buvo atliekami butent 0,33-5,5 pJ
impulso energijy intervale, kuris atitinka 1,6 P..—30 P... Reikia pazymeéti, jog Sviesos gijos

suformavimas leidzia padidinti harmoniky generacijos efektyvumag, dél galimybeés pasiekti
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zenkliai didesnj intensyvuma. Be to, formuojantis Sviesos gijai, intensyvumas yra apriboja-

mas tam tikrame lygyje, todél harmoniky generacijos efektyvumas pasiekia sot;j.

3.3 Harmoniky generacija ZnSe polikristale

Didelé eksperimentiniy ir teoriniy tyrimy dalis rodo, jog netiesinis pluosto sklidimas
polikristaliniame ZnSe lemia superkontinuumo, praturinto lyginémis ir nelyginémis harmo-
nikomis, generacija [4, 6 9], 14, 28] [42], todél zadinant 5,5 pJ impulsais, kuriy centrinis bangos
ilgis 3 um, buvo uzregistruota plataus spektro spinduliuote. (a) pav. pavaizduotas Sios
spinduliuotés kampinis spektras, sudarytas is plac¢iy smailiy, iSsidésciusiy ties 1500, 990, 735
ir 595 nm, kurios atitinka zadinancios bangos antra, trecig ketvirta ir penkta harmonikas.
Pazymeékime, jog treciosios, ketvirtosios ir penktosios harmonikos generacija vyksta suminio

daznio principu: 3w = w + 2w, dw = w + 3w ir Hw = w + 4w.
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3.3 pav. (a) 5 mm ZnSe bandinyje sugeneruoty lyginiy ir nelyginiy harmoniky kampiniai spektrai,
(b) pirmosios (c) trecios harmonikos intensyvumo skirstinyiai, uzregistruoti bandinio iéjime. Har-
monikos buvo generuojamos 3000 nm bangos ilgio impulsais, kuriy energija buvo 5,5 uJ. Spektrinis
intensyvumas pavaizduotas logaritminéje skaléje.

Atliekant spektrinius matavimus, kartu su harmoniky spektrais buvo stebéta ir mélyna
476 nm bangos ilgio fotoliuminescensija, kurios signalas matomas ir kampinéje harmoniky

spektry priklausomybéje. Pazymékime, jog uzregistruotos fotoliumiescensijos fotono energi-
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ja lygi 2,6 eV, kuri neblogai sutampa su ZnSe draustinés juostos tarpu, kuris mazdaug lygus
2,71 eV. Be to, liuminescencijos bangos ilgis nepriklauso nuo zadinanc¢io impulso bangos ilgio,
todél si liuminescensija atitinka draustinés juostos krasto emisijg. ISmatavus A\ — 6 spektrus,
esant tai paciai impulso energijai ir zadinancios spinduliuotés bangos ilgiui, papildomai buvo
iSmatuoti pirmos ir tre¢ios harmoniky pluosty skirstiniai, kurie pavaizduoti (b),(c) pav.
Pirmiausiai pazvelgus j pirmos harmonikos skirstinj, matome, jog pastaroji sudaryta is inten-
syvios centrinés dalies, apsuptos netvarkinga periferija. Taip pat buvo nustatytas centrinés
dalies skersmuo pusés aukstyje, kuris lygus 20 pm. Galime prisiminti, jog vieno kristalito
dydis vidutiniskai siekia 33 pm, todél palyginus Sig verte su Sviesos gijos diametru, aiskiai
matome, jog pastaroji apima vieno kristalito dydj. Cia yra jdomus pastebéjimas, jog esant
tokiai zadinancio impulso energijai, pluosto fokusavimosi galia virsijama mazdaug 30 karty,
taciau Sviesos gija neskyla i daug gijy kaip tiketasi. Sis reiskinys kol kas néra pilnai iStirtas
ir paaiskintas. Toliau, stebint trecios harmonikos lauko skirstinj, matome, jog jis néra tvar-
kingas — pastarasis turi stipriai iSreikstg taskine struktura, todeél tai rodo harmoniky Sviesos
lauko nekoherentiskuma, kuris atsiranda dél atsitiktinés kristality orientacijos ir ju dydziy
pasiskirstymo [I].

Nagrinéjant kampine harmoniky spektry priklausomybe, reikia atkreipti démes;j j tai, jog
ju centriniai bangos ilgiai yra kiek pasislinke jmélyng puse. Sis efektas tampa vis ryskesnis,
didéjant harmonikos eilei. Sklisdamas medziaga kaupinimo impulsas patiria dispersija, dél
to jis isplinta, kitaip tariant dél normalios GGD raudoni spektro komponentai atsiduria
impulso priekyje, o mélyni gale. Dél to, antros harmonikos impulsas, kuris sklinda léciau,
generuojamas is mélyny kaupinimo impulso daznio komponenty, tokiu budu jo centrinis
bangos ilgis yra pasislenka j mélyng spektro puse. Centrinio bangos ilgio polsinkis didéja,
didéjant hamonikos eilei, nes jos impulsas yra generuojamas nuo impulso, kurio centrinis
bangos ilgis jau yra paslinktas.

Toliau buvo kei¢iama zadinancios spinduliuotés energija ir registruojami harmoniky spekt-
rai, kurie ties 0,17, 1,9 ir 5,5 puJ energijomis pavaizduoti (a) pav. Buvo pastebéta, jog
spektry kampiné skestis yra panasi i pacios gijos skestj, todél uzregistruoti spektrai buvo
susumuoti. Matome, jog didinant zadinanc¢io impulso energija, vyksta harmoniky intensy-
vumo augimas, o generacijos efektyvumas siekia 13%. Reikia prisiminti svarby fakta, jog ¢ia
pavaizduoti spektrai uzregistruoti virsijus kritine pluosto fokusavimosi galig, todél be spekt-
ro intensyvumo augimo vyksta ir spektro iSplitimas, susijes su superkontinuumo generacija.
Kitaip tariant, Siomis salygomis buvo registruojamas superkontinuumas, praturtintas lygi-
némis ir nelyginémis harmonikomis. Cia jdomus eksperimentinis pastebéjimas yra tas, jog
didinant impulso energija optiné medziagos pazaida nepasireiskia, nors pluostas buvo astriai
fokusuojamas 15 mm Zidinio nuotolio lesiu. Sis efektas galimai susijes biitent su harmoniky
generacija, dalinai veikiancia, kaip Sviesos gijos intensyvuma ribojantis mechanizmas. Véliau,
detaliau panagrinéjus kampine spektry priklausomybe, esant fiksuotam erdviniam kampui,

buvo pastebéta smulki spektry moduliacija, kuri pavaizduota (b) pav. Si spektry savybe
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detaliau aptariama kitame poskyryje.
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3.4 pav. (a) ZnSe generuojamy harmoniky spektru evoliucija, kei¢iant zadinancio impulso energija
ir (b) ZnSe harmoniky spektras, iSmatuotas su maksimalia zadinan¢io impulso energija ir fiksuotu
erdviniu kampu. Spektry intensyvumai normuoti j spektro, uzregistruoto su 5,5 pJ impulso energija,
maksimalia verte. zadinancio impulso centrinis bangos ilgis 3000 nm.

3.4 7ZnSe harmoniky spektry smulkiosios struktiiros analizé

Pries tai buvo aprasytos ir paaiskintos sugeneruoty harmoniky ZnSe polikristale bend-
rosios savybés, jvardinti vykstantys procesai. Viena svarbesniy savybiy, jokioje literaturoje
plac¢iai nenagrinéta, yra jau paminéta smulkioji harmoniky spektry struktura. Galima many-
ti, jog ji atsiranda dél to, kad kiekviename kristalite yra generuojamas antros harmonikos (o
kartu ir aukstesniy) impulsas, kuris sklinda mazesniu grupiniu greic¢iu nei pagrindinio daznio
impulsas. Kadangi, kristality dydziai yra nevienodi t.y. aprasomi logaritminiu-normaliuoju
skirstiniu, tai ir impulso sklidimo atstumas skiriasi. Kitaip tariant bandinio is¢jime yra
stebima interferencija tarp antros harmonikos (kartu ir suminio daznio) impulsy, kuriy lai-
kinis vélinimas yra skirtingas. Tokiu budu yra gaunama kvaziperiodiné spektro moduliacija,
rodanti Zemg generuojamy harmoniky laikinj koherentiskuma.

Siekiant placiau istirti §j efekta, buvo kei¢iama bandinio padétis statmena pluostui kryp-
timi ir stebima kaip keic¢iasi smulkioji spektry struktura. Tokiu budu galima stebéti, kokia
itaka generuojamam Sviesos laukui turi skirtinga ZnSe kristality orientacija ir dydziy skirs-
tinys, esantis Sviesos gijos kelyje. Gauti rezultatai pavaizduoti pav. Pirmiausiai, nagri-
néjant trecios harmonikos spektrines linijas ties skirtingomis bandinio pozicijomis, matome,
jog ju smulkiosios strukturos ypatybés zenkliai skiriasi, o vidutiné moduliacijos verté siekia
Avsg = 0,8 THz. Reikia pazyméti, jog antroji harmonika patenka j Si detektoriaus skaidru-
mo sritj, todél jai registruoti reikalingas spektrometras su InGaAs detektoriumi. Kadangi
sio spektrometro skyra nepakankama uzregistruoti tokia spektro moduliacija, zadinancio im-

pulso bangos ilgis buvo paslinktas ties 1900 nm. Tokiu budu antrosios harmonikos centrinis
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3.5 pav. ZnSe (a) trecios ir (b) antros harmonikos spektry smulkiosios strukturos kitimas, esant skir-
tingai kristality orientacijai. Zadinima buvo 5,5 pJ impulsais, kuriy centrinis bangos ilgis 3000 nm

ir 1900 nm.

bangos ilgis siekia 930 nm, del to spektras gali buti registruojamas su Si detektoriumi.

Panagrinéjus antraja harmonika, taip pat pastebéta smulkioji struktura, kurios vidutiné

moduliacijos verté yra Avsy = 1 THz. Be to, kaip pavaizduota [3.6| pav. vidutiné smul-

kiosios strukturos verté nuo kristality orientacijos beveik nekinta. Toliau nagrinéjant antros

harmonikos spektrus, pastebéta, jog esant skirtingai kristality orientacijai (esant skirtingai

bandinio pozicijai), smulkiosios spektro sandaros linijy intensyvumai kei¢iasi. Sios savybés
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3.6 pav. Smulkiosios spektry sandaros vertés, ties skirtingy eiliy harmonikomis. Zadinancios spin-
duliuotés bangos ilgis 3000 nm, o impulso energija 5,5 pJ.

leidzia manyti, jog smulkioji struktura gali buti susijusi su ZnSe sudaranciy kristality ilgiu bei

ju orientacija. Laikant, jog kiekvienas kristalitas generuoja atskirg impulsg, kuris kaupinimo
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impulso atzvilgiu sklinda mazesniu grupiniu greiciu, kristalito ilgj galimg iSreiksti kaip Sviesos
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3.7 pav. 3000 nm bangos ilgiu suzadintos (a) trec¢ios harmonikos spektro smulkiosios strukturos pa-
siskirstma vaizduojanti histograma ir (b) apskai¢iuota kristality dydziy pasiskirstyma vaizduojanti
histograma, remiantis treciosios harmonikos spektro smulkiosios strukturos pasiskirstymu. (c¢)—(d)
atitinkamai pavaizduotos antros harmonikos, suzadintos su 1900 nm bangos ilgiu, spektro smulkio-
sios strukturos verciy pasiskirstymas ir juo remiantis apskaic¢iuotas kristality ilgiy skirstinys.

efektinj saveikos ilgj, jtraukiant grupiniy grei¢iy nederinimg. Tokiu atveju, kristalito ilgis
iSreiskiamas kaip

Avy;
(d) = 7AUV1 NiH (3.4.1)

¢ia dydziai Awvy; nusako grupiniy greiciy skirtuma tarp pirmos ir é-osios harmonikos bangy,

Av vidutiné spektro smulkiosios strukturos vidutiné verté, o n;y medziagos luzio rodiklis
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2 lentele. Kristality dydziuy jvertinimui naudoti parametrai ir apskaic¢iuoti vidutiniai kristality
dydziai, remiantis skirtingy harmoniky spektrais.

Zadinimo bangos Harmonikos Luzio rodiklis
1 . o1 AUM <d>
ilgis eilé il
3000 nm 3 8,9 x 10 m/s nsg = 2,4254 3348 pm
1900 nm 2 8,6 x 106 m/s mnopy = 2,4947 28+ 7 pum

i-osios harmonikos bangai. Siems skai¢iavimams, buvo surinkta smulkiosios struktiiros sta-
tistika (a) pav.) i$ skirtingose bandinio pozicijose uzregistruoty treciosios harmoni-
kos spektry bei pritaikius (3.4.1)) sarysj, buvo apskaiciuoti kristality dydziy pasiskirstymas
(3.7] (b) pav.). Pastaraji aproksimavus logaritminiu-normaliuoju skirstiniu, nustatytas vi-
dutinis kristalito ilgis. Kristality dydziy nustatymui naudoti parametrai apibendrinti [2| len-
teléje. Remiantis treciosios harmonikos spektru, kurio centrinis bangos ilgis 990 nm, ap-
skaiciuota, jog vidutinis kristalito ilgis gali buti lygus 33 + 8 um. Analogiska metodologija
pritaikyta 1900 nm bangos ilgiu suzadintos antrosios harmonikos spektrui, kurios smulkio-
sios strukturos pasiskirstymas pavaizduotas (c) pav. Apskaiciuotas kristality skirstinys
(3.7 (d) pav.) rodo, jog vidutinis kristalito ilgis gali siekti 28 + 7 pum. Reikia pazymeti,
jog sSios gautos vertés neblogai sutampa su eksperimentiskai gautomis, analizuojant nués-
dinto pavirsiaus SEM nuotrauka, todél ZnSe generuojamy harmoniky spektry analizé gerai
tinka nustatyti jame esanciy kristality dydziy skirstinj. Be to, rezultatas kartu patvirtina,
jog generuojamy harmoniky smulkioji struktura yra tiesiogiai susijusi su kristality dydziy

skirstiniu.

3.5 ZnSe harmoniky spektry poliarizaciné analizé

Buvo parodyta, jog polikristaliné ZnSe struktura lemia jame generuojamuy harmoniky
hohrentigkumo laipsnio sumazéjimag. Si savybé buvo pastebéta nagrinéjant tiek trecios har-
monikos pluosto skirstinj, tiek bendra harmoniky kampinj spektra, kuris atskleide, jog ties
fiksuotu erdviniu kampu harmoniky spektrai yra moduliuoti. IS ¢ia naturaliai kyla klausimas,
kokia jtaka daro kristalitai generuojamy harmoniky poliarizacinéms savybéms. Siekiant at-
sakyti ] Sj klausima, buvo atlikta poliarizaciné antros harmonikos spektry analizé, naudojant
plévelinj poliarizatoriy. Reikia pazymeti, jog antros harmonikos spektras yra intensyviau-
sias, todél analizuojamas buvo butent pastarasis. Be to, zadinimui buvo naudojamas 1900
nm bangos ilgis, tam, kad buty galima antraja harmonikg registruoti su Si CCD matrica.
Sio spektro intensyvumai, uzregistruoti esant skirtingoms poliarizatoriaus orientacijoms, pa-
vaizduoti (a) pav. Prisiminkime, jog stebéta harmoniky spinduliuotés koherentiskumo
laipsnis yra zemas, todél pastaroji turety buti depoliarizuota. Taciau, kaip galima pastebéti,
Sios spinduliuotés poliarizacinés savybeés yra visai kitokios nei tikétasi. Palyginus su nepo-

liarizuotos antros harmonikos spektru (pavaizduotas kaip pilkas fonas), poliarizuotos $viesos
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spektriniai intensyvumai skiriasi. Cia aiskiai, matyti, registruojamas laukas yra poliarizuo-
tas skirtingai. Sis rezultatas leidzia manyti, jog kiekvieno kristalito generuojamas laukas
yra poliarizuotas, o poliarizacija susijusi su kristalito orientacija. (b) pav. pavaizduotas
palyginimas, tarp nepoliarizuotos Sviesos ir abiejy poliarizaciniy dedamyjy superpozicijos.
Matyti, jog susumavus abiejy poliarizacijy spektrus, linijy padétys gerai sutampa su nepo-
liarizuotos Sviesos spektru, o tai yra gera indikacija, patvirtinanti, jog stebimi (a) pav.

stebimi pokyciai yra susije su Sviesos lauko poliarizacijos skirtumais.
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3.8 pav. ZnSe antros harmonikos spektro, sugeneruoto 5,5 uJ ir 1900 nm bangos ilgio impulsais,
poliarizaciné analizé.

Siuo atveju poliarizaciné analizé gali buti naudinga ir siekiant pastebéti regeneracija, is
harmoniky j kaupinima. Pazymékime labai svarby eksperimentinj fakta, jog ZnSe generuo-
jamas harmoniky laukas susideda is daug skirtingy tiesiniy poliarizacijy, kurios susijusios
su kristalito orientacija, todél jei vyksta harmoniky regeneracija j kaupinimg, kaupinimo
spinduliuoté turéty buti dalinai depoliarizuota. Taigi, siekiant istirti regeneracijos efekta,
buvo atlikta poliarizaciné pirmos harmonikos spinduliuotés intensyvumo skirstinio bandinio
ise¢jime analizé, kurioje, kaip poliarizacija analizuojantis elementas buvo naudojama YVO,
Glano-Teiloro prizmé. Gauti rezultatai pateikti pav. Cia galima pastebeéti, jog kei¢iant
poliarizatoriaus kampine padétj, pluosto skirstinio intensyvumas keiciasi. Tai rodo, jog pir-
mos harmonikos pluostas poliarizuotas. Be to matyti, jog pilnai uzdarius poliarizatoriy, i
kamerg patenka dalis Sviesos, nes kaupinimo banga is parametrinio stiprintuvo, néra idealiai
poliarizuota, jos depoliarizacija siekia mazdaug 0,8%. Kaip pavaizduota |3.9 pav. (c) dalyje,
praeinancios Sviesos kiekis uzdarius poliarizatoriy yra Zenkliai mazesnis nei esant maksima-

liam pralaidumui, o tai dar kartg patvirtina, jog kaupinimo banga yra pilnai poliarizuota. IS
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esmes toks rezultatas leidzia daryti iSvada, jog regeneracija iS harmoniky j kaupinimo banga

nevyksta. Cia yra jdomu tai, jog koherentinés saveikos ilgis sickia mazdaug 8 pym ir yra
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3.9 pav. Pirmos harmonikos pluosto poliarizaciné analizé: (a) dalis vaizduoja normuota pirmos
harmonikos pluosto skirstinj, esant maksimaliam Glano prizmés pralaidumui, (b) dalis atitinka
kaupinimo pluosto skirstinj esant sukryziuotai prizmei. (c) dalyje pavaizduoti pluosto horizontalus
pjuviai, kurie rodo pirmos harmonikos lauko intensyvumus abiem atvejais. Harmonikas zadinancio
impulso bangos ilgis buvo 3000 nm, kurio energija sieké 5,5 uJ.

zenkliai mazesnis uz vidutinj kristalito ilgj, todél regeneracija turéty vykti. Taciau taip néra.
Atsakant j §j klausimg, paprastumo délei nagrinékime antros harmonikos sklidimg. Tam
apibrézkime viena labai svarby dydj, vadinama grupiniy grei¢iy nederinimu, nusakanciu,

kokj atstumg impulsai vienas nuo kito issiskiria per laiko vieneta. Jj galima apibrézti, kaip

-1
GGN = (1 _ 1) 7
Vg1 Vg2

¢ia vg1 ir vge pirmos ir antros harmonikos grupiniai greic¢iai ZnSe kristale. Zadinimui naudo-

(3.5.1)

jant 1900 nm bangos ilgj ir laikant jog antros hamronikos centrinis bangos ilgis yra 930 nm,
grupiniy grei¢iy nederinimas yra 2 ps/mm. Cia reikia prisiminti ir kitg svarby fakta, jog
harmonikos generuojamos formuojant Sviesos gija ir generuojant superkontinuuma. Super-
kontinuumo generacijos metu, kaupinimo impulsas suskyla j du subimpulsus, kuriy trukmeés
zenkliai mazesnés uz pradinio impulso. Kitaip tariant, pirmos ir antros harmonikos impul-

sai laike iSsiskiria labai greitai, todél jie nedalyavauja regeneracijos procese. Tarkime, jei
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gijos impulso trukmeé yra 20 fs, tai pirmosios ir antrosios harmonikos impulsai iSsiskirs laike
per 10 pum, t.y. mazdaug per koherentines saveikos ilgj ir taip pirmoji harmonika nebus

regeneruojama.
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ISvados

1. Formuojant Sviesos gija kvadratiniu netiesiSkumu pasizyminc¢iame polikristaliniame
ZmnSe, déka atsitiktinio fazinio kvazisinchronizmo, vyksta efektyvi plataus spektro ly-

giniy ir nelyginiy harmoniky generacija.

2. Isanalizavus harmoniky kampinj spektra, buvo pastebéta, jog harmonikos turi stipriai
isreiksta smulkiaja struktura, kuri kyla is daugelio, atskiruose kristalituose sugeneruoty

ir laike pavélinty, impulsy superpozicijos.

3. Poliarizaciné harmoniky spektry analizé parodeé, jog sugeneruoty harmoniky laukas
pasizymi skirtingomis poliarizacijomis. Tai rodo, jog kiekvienas atskiras kristalitas
generuoja tiesiskai poliarizuotg Sviesa, kurios poliarizacijos vektoriaus kryptis priklauso

nuo kristalito orientacijos.
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Harmonics generation in laser-modified polycrystalline ZnSe
Marius Navickas
Summary

Nonlinear light-matter interactions via random-quasi phase matching in polycrystalli-
ne materials featuring quadratic nonlinearity offer unique opportunities for ultrabroadband
frequency conversion without a need of any temperature or angle tuning. Random quasi-
phase matching, stemming from the orientation disorder of tiny crystallites, enables efficient
broadband frequency conversion through second-order nonlinear interactions. The latter
frequency conversion is limited only by the transparency window of material.

The efficiency of broadband frequency conversion could be significantly increased in the
beam filamentation regime, where the interplay between self-focusing, multiphoton absorp-
tion and diffraction results in the intensity clamping of the ultrashort pulse to a high value.
Moreover, in the spectral domain, beam filamentation results in a large-scale spectral broa-
dening, termed supercontinuum generation. A particularly interesting case of filamentation-
assisted frequency conversion refers to filamentation in polycrystalline zinc blende semicon-
ductors, such as zinc selenide (ZnSe) and zinc sulfide (ZnS), which exhibit wide transparency
range, extending from the visible to the far infrared. The aim of this work is to study the
femtosecond mid-IR pulse filamentation-assisted even and odd harmonics generation in po-
lycrystalline ZnSe.

Experiments were performed using femtosecond optical parametric amplifier (Orpheus,
Light Conversion, Ltd.), operating at 10 kHz pulse repetition rate. First, it was confirmed
that efficient generation of even and odd harmonics in ZnSe stems from polycrystalline struc-
ture of this material, which provides random quasi phase-matching for multiple three-wave
mixing processes. Second, angle-resolved harmonics spectra, exhibit distinct fine-structure
consisting of multiple quasi-periodic peaks, which is an indication of incoherent light nature
and carries information on crystallite grain size and its distribution. Third, polarization
analysis revealed that fundamental harmonics at the output of the sample has linear (origi-
nal) polarization, attesting no apparent back conversion from harmonic field due to temporal

pulse separation which is governed by the group velocity mismatch.
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Harmoniky generacijos tyrimas lazeriu modifikuotame ZnSe

polikristale
Marius Navickas
Santrauka

Déka atsitiktinio fazinio kvazisinchronizmo, netiesiné Sviesos saveika su medziaga polik-
ristalinése medziagose atveria galimybes realizuoti trijy bangy saveikos procesus placiame
dazniy intervale. Asitiktinis fazinis kvazisinchronizmas tokio tipo medziagose realizuojamas
deél vidinés strukturinés netvarkos, kylancios i$ atsitiktinai orientuoty mazy (keleto desiméiy
mikrometry dydzio) kristality. Reikia pazyméti, jog tokio tipo daznio keitimo efektyvumas
stipriai priklauso nuo kristality skaic¢iaus o konvertuojamos spinduliuoteés spektro diapazonas
ribojamas tik medziagos sugerties.

Daznio keitimo efektyvuma galima zenkliai pagerinti, generuojant vadinamasias Sviesos
gijas, kurios pasireiskia pluosto netiesinio sklidumo metu pasiekus dinamine pusiausvyrg tarp
pluosto difrakcinés skésties, jo fokusavimosi ir defokusavimosi dél laisvy elektrony plazmos.
Be to, $viesos gijy formavimasi metu vyksta intensyvumo ribojimas. Sviesos gijy formavi-
masis ypatingai jdomus netvarkiose polikristalinése medziagose, tokiose kaip ZnSe ir ZnS,
kurios pasizymi dideliu netiesiskumu ir placia skaidrumo sritimi. Jose, dél minéto atsitiktinio
fazinio kvazisinchronizmo vyksta efektyvi lyginiy ir nelyginiy harmoniky generacija, kurios
spektrinés ir poliarizacinés savybés néra pilnai istirtos. Sio darbo tikslas yra istirti viesos gi-
ju formavimosi metu generuojamy lyginiy ir nelyginiy harmoniky spektrines ir poliarizacines
charakteristikas polikristaliniame ZnSe.

Eksperimentai atlikti naudojant femtosekundinj optinj parametrinj stiprintuva (Orpheus,
Light Conversion Ltd.), kurio maksimalus impulsy pasikartojimo daznis 10 kHz, o generuo-
jamy impulsy trukmeé siekia mazdaug 200 fs. Pirmiausia buvo pastebéta efektyvi lyginiy ir
nelyginiy harmoniky generacija, kurios spektras papildomai buvo analizuojamas atliekant
kampinés skyros eksperimentus. Pastarieji parodé, jog generuojamy harmoniky kampiné
skéstis yra zenkliai didesné uz Sviesos gijos difrakcine skéstj. ISanalizavus harmoniky spekt-
rus esant fiksuotai sklidimo krypciai, pastebéta, jog harmoniky spektrai yra moduliuoti —
turi smulkiaja struktura. Parodyta, kad pastaroji yra susijusi su kristality dydziy skirsti-
niu, o tai kartu parodo, jog ZnSe generuojamas laukas yra zemo koherentiskumo laipsnio.
Siekiant istirti generuojamy harmoniky poliarizacines savybes, buvo atlikta jy poliarizaciné
analizé. Sie eksperimentai parodé, jog harmoniky spektry smulkioji struktiira pasizymi cha-
rakteringa poliarizacija, kitaip tariant, kiekvieno kristalito generuojamas laukas yra grieztai
poliarizuotas, o poliarizacija yra susijusi su kristalito orientacija. Poliarizaciné analizé taip
pat parodeé, jog kaupinimo banga bandinio iSéjime yra pilnai poliarizuota, tokiu budu buvo

parodyta, jog regeneracija iS harmoniky j kaupinimo bangg nevyksta.
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