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1 Ivadas

Koherentinio $viesos saltinio — lazerio sukurimo (1960 m.) déka, 1961 m. Frankeno su
kolegomis pademonstruota antrosios harmonikos generacija, davé pradzig naujai mokslo sakai
— netiesinei optikai [1]. Netiesinius reiskinius, deréty suprasti, kaip netiesinj medziagos optiniy
savybiu pakitima, priklausantj nuo kritusios spinduliuotés intensyvumo [1]. Vienas netiesinés
optikos reiskiniy yra superkontinuumo generacija. Intensyviam ultratrumpajam sviesos impul-
sui (¢ < 10 ps [2]) sklindant skaidrioje medziagoje yra stebimas dramatiskas jo spektro plitimas.
Superkontinuumas yra koherentiné tiek laike, tiek erdvéje, plataus spektro spinduliuote, kuri
sklinda pluosto pavidalu, o jos spektriniai komponentai tarpusavyje yra fazuoti [2]. Sios savybeés
lemia platy superkontinuumo pritaikyma spektroskopijoje, interferometrijoje, mikroskopijoje,
keleto optiniu cikly impulsy generavime [3,4]. Po Ti:safyro lazerio sukurimo, buvo atrastas
naujas netiesinés optikos reiskinys pavadintas femtosekundine §viesos gija. Sviesos gijos for-
mavimasi lemia sudétinga jvairiy netiesiniy reiskiniy, tokiy kaip impulso fazés moduliavimosi,
pluosto fokusavimosi, daugiafotonés sugerties, laisvyjy elektrony plazmos formavimosi, ketur-
bangio dazniy maiSymo tarpusavio saveika. Sviesos gija dél savo subdifrakcinio sklidimo ir
jos spektrg sudarancio superkontinuumo buvo pritaikyta atmosferos tersaly tyrimuose, elekt-
ros iSlydzio valdymo tyrimuose, keliamaciy fotoniniy dariniy kurime, parametriniame Sviesos
stiprinime [2, 5].

Plataus spektro, koherentiné laike ir erdvéje spinduliuoté, sklindanti subdifrakciniu rezimu
vidurinéje infraraudonojoje spektro dalyje yra labai naudinga spektroskopiniams taikymams,
o ypa¢ molekulinéje spektroskopijoje charakteringy molekuliniy virpesiy detekcijai. Sios srities
superkontinuumo spinduliuoté yra svarbi ir parametriniam Sviesos stiprinimui bei impulsy spu-
dai, generuojant trumpiausius - keleto optiniy cikly trukmés, impulsus. Vieny placiausiai netie-
sinés optikos taikymams naudojamy dielektriniy medziagy, tokiy kaip lydytas kvarcas, safyras
ir YAG, pralaidumas vidurinéje infraraudonojoje sprektro srityje yra ribotas. Lydytas kvarcas
optiskai skaidrus bangos ilgiams iki 3,6 um, o safyras ir YAG smarkiai sugeria spinduliuote,
kurios bangos ilgiai didesni nei 5,2 pm [6]. Fluoriduy kristalai pasizymi geresniu pralaidumu
sioje spektro srityje, tac¢iau eksperimentiniai rezultatai parodé, kad generuojant superkontinu-
uma CaF,, BaF, kristaluose, pasireiskia $iy medziagy optiné degradacija [7]. Sios priezastys
skatina medziagy tinkamy superkontinuumo generacijai infraraudonoje spektro srityje paieskas
ir tyrimus.

Neseniai publikuoti teoriniai skai¢iavimai pademonstravo puikias perspektyvas superkon-
tinuumo generacijos Sarminiy metaly halidy kristaluose [8]. Taip pat Sie kristalai pasizymi
nejtikétinai placiu pralaidumo langu, kuris NaCl kristale apiman 0,17 — 18 pum bangos ilgiy
sriti, o KBr kristale 0,20 — 30,6 um [6]. Todél sio darbo tikslas buvo eksperimentiskai iStirti
superkontinuumo generacijos désningumus Sarminiy metaly halidy kristaluose (NaCl ir KBr),

zadinant femtosekundiniais impulsais, kuriy nesantysis bangos ilgis yra 3,6 pm.



2 Teorinis jvadas

2.1 Elektromagnetinés spinduliuotés sgveika su medziaga

Elektromagnetinis laukas su medziaga saveikauja per joje esancius elektrinius kruvius, o
elektromagnetinés spinduliuotés poveikio mastas kruvininkams savu ruoztu priklauso nuo spin-
duliuotes intensyvumo. Elektromagnetinis laukas veikdamas elektros kruvius, vercia juos judéti.
Taip atsiranda papildomas nuo laiko priklausantis daleliy poslinkis, kuris ir yra medziagos at-
sakas ] elektromagnetine spinduliuote. Dielektrinése medziagose sis atsakas yra aprasomas po-
liarizuotumu. Sis papildomas medziagos kruviy judéjimas kuria naujg elektromagnetinj lauka,
nes laike kintantis poliarizuotumas yra elektromagnetinio lauko saltinis. Spinduliuoteés sgveikos
su medziaga metu, kinta tiek pacios spinduliuoteés, tiek medziagos busenos, o jos priklauso viena
nuo kitos [9].

Tiesinéje optikoje medziagos poliarizuotumas nuo elektrinio lauko stiprio priklauso tiesiskai

ir yra iSreiskiamas tokia forma:

P(t) = cxWE(1), (1)

Cia €y — dielektrine skvarba vakuume, (! — tiesinis optinis jautris, E(t) - elektrinio lauko
vektorius, laike kintantis optiniu dazniu. Tiesinis optinis jautris yra tenzorius nusakantis pro-
porcingumg tarp elektrinio lauko stiprio ir indukuoto medziagos poliarizuotumo [2].
MedZiagos netiesinj atsaka j kritusia spinduliuote lemia jos didelis intensyvumas [9]. In-
tensyvi spinduliuoté sukuria netiesinj elektringy daleliy poslinkj, dél ko ir medziagos poliari-
zuotumas tampa netiesine lauko funkcija [9]. Netiesingje optikoje, medziagos atsakas j kritusj

elektrinj lauka gali buti iSreikstas elektrinio lauko stiprio laipsnine eilute [2]:

Pt) = eoxWE(t) + xPE2(t) + xPE*(t) + ..] = PO + POt) + POt) + ..., (2)

Cia €y — dielektriné skvarba vakuume, x® yra kvadratinis / antros eilés netiesinis optinis jautris,
x® - kubinis/ treios cilés netiesinis optinis jautris, E2(¢) ir E3(t) yra atitinkamai antros ir
trecios eilés elektrinio lauko vektoriai, P2(t) ir P3(t) - antros ir tredios eilés poliarizuotumai. Op-
tiniy jautriy vertés smarkiai skiriasi (y() = 7/2, Y =~ 2-10712 m/V, x® ~ 4-10724 m?/V?),
todél norint stebéti netiesinius optinius reiskinius yra reikalingos didelés elektrinio lauko stiprio
vertes, jog buty jskaitomi kvadratinio ar kubinio poliarizuotumo nariai [2]. Kvadratinj polia-
rizuotuma turi ne visos medziagos, o tik dielektriniai kristalai, kurie neturi simetrijos centro.
Tuo tarpu kubiniu poliarizuotumu pasizymi visos medziagos nepriklausomai nuo jy agregatinés

busenos [2].



2.2 Netiesinis luzio rodiklis

Viena svarbiausiy medziagos charakteristiky, nagrinéjant medziagos ir Sviesos saveika, yra
jos luzio rodiklis — n. Netiesinés optikos reiskiniuose didelis spinduliuotés intensyvumas I,
indukuoja nuo jo priklausantj luzio rodiklio pokytj An. Visos kubinio netiesiSkumo medziagos
yra charakterizuojamos netiesiniu luzio rodikliu ns. Intensyviai spinduliuotei sklindant skaidria
medziaga, indukuojamas nuo intensyvumo priklausantis luzio rodiklis, kuris yra isreiskiamas

tokia forma;:

n =mng+ nal, (3)

Cia ng - tiesinis luzio rodiklis, ny — netiesinis luzio rodiklis (matavimo vienetai m?/W), kuris

iSreiskiamas:

3x®
 4n2epc

(4)

no

Gia ¢ - Sviesos sklidimo greitis vakuume, x® - kubinio netiesis$kumo optinis jautris (ketvirto
rango tenzorius), €y - vakuumo dielektriné skvarba [2].

Intensyvios optinés spinduliuotés indukuotas netiesinis luzio rodiklis pasizymi tam tikra
atsako trukme [2]. Sviesos gija yra formuojama femtosekundiniais impulsais, todél pagrindinis
mechanizmas, lemiantis netiesinj luzio rodiklj, yra elektroninis nerezonansinis netiesiskumas.
Femtosekundiniy impulsy rezime, sSis netiesiskumas atsiranda dél elektrony debesélio iskraipy-
mo, kuris turi laikinj atsaka daug maZesnj uZ ji Zadinancio impulso trukme (~ 10716 s), todeél
jis laikomas momentiniu [9].

Du svarbiausi netiesiniai reiskiniai, salygojami elektroninio netiesiSkumo, yra pluosto fo-
kusavimasis ir impulso fazés moduliavimasis. Visos skaidrios medziagos pasizymi elektroni-
niu netiesiskumu, todél siuos reiskinius galima stebéti visose skaidriose medziagose, kuriomis
sklinda galingas ultratrumpasis impulsas ir kuriy optinio pazeidimo slenkstis yra didesnis nei
intensyvumo verté, nuo kurios Sie procesai pasireiskia. Paprastai kondensuotose terpése Siems

netiesiniams reiskiniams pasireiksti yra reikalingos megavatinés smailinés impulso galios [10].

2.3 Sviesos saviveikos reiskiniai
2.3.1 Pluosto fokusavimasis

Pluostas, dél intensyvumo pasiskirstymo erdveje, indukaves medziagoje luzio rodiklio mo-
duliacijg, sklinda sia terpe ir iskreipia savo fazinj frontg. Skirtingos pluosto erdvineés vietos
patiria skirtingg luzio rodiklio prieda, kurj pacios ir indukavo. Pluostas fokusuojasi arba defo-
kusuojasi, priklausomai nuo medziagos kurioje sklinda. Kai indukuojamas teigiamas netiesinio
luzio rodiklio priedas (ny > 0, dielektrinése medziagose skaidrumo srityje), pluostas sklisdamas
medziaga pradeda fokusuotis [2].

Bendrai lazerio generuojami pluostai pasizymi difrakcine skéstimi — pluosto diametro didé-

4



jimu tolstant nuo sasmaukos. Norint stebéti pluosto fokusavimosi reiskinj, visy pirma reikia
atsverti Sia skestj. Pluosto galia, prie kurios fokusavimasis atsveria skestj simetriniam Gauso

pluostui yra vadinama kritine galia P., [3]:

| 3,77A2
 8mngns’

Pcr (5)

¢ia A\ - bangos ilgis, ng — tiesinis luzio rodiklis, ny — netiesinis luzio rodiklis. Idealiu atveju
impulsas, kurio galia lygi P.,, sklistu medziaga nekeisdamas savo erdviniy matmeny [3]. Galiai
virsijus P,., verte difrakciné skéstis yra ne tik atsveriama, bet pluostas pradeda fokusuotis.
Atstumas, kuriame pluostas turéty susifokusuoti yra vadinamas netiesiniu zidinio nuotoliu z ¢

ir iSreiskiamas tokia forma:

0,367z,

(6)

Zsf:

2 )
(\/[(P/Pcr)lﬂ —0,852| —0,0219

Cia 2, = mnowi /A Zymi Reiléjaus (difrakcijos) nuotolj Gauso pluostui, kurio spindulys yra wy,
P - pluosto galia, P.. - kritiné fokusavimosi galia [3]. Svarbu paminéti, kad pluostui foku-
suojantis jo intensyvumas didéja, todél pluostas ima fokusuotis vis sparciau. Atstume, lygiame
netiesiniam zidinio nuotoliui, matematiniu poziuriu, pluosto matmenys turéty artéti j nulj, o tai
reiksty, kad intensyvumas netiesiniame zidinyje turéty artéti i begalybe. Eksperimentiniuose
matavimuose Si matematiné abstrakcija néra stebima, dél konkuruojanciy netiesiniy mechaniz-

muy, kurie pradeda stabdyti tolesnj pluosto fokusavimasi [2].

2.3.2 Netiesiniai nuostoliai

Maziausias pluosto diametras, pasiekiamas dél fokusavimosi reiskinio, yra ribojamas konku-
ruojancio netiesinio mechanizmo — laisvyjy elektrony generacijos kondensuotose terpése. Lais-
vieji elektronai indukuoja neigiama netiesinio luzio rodiklio prieda, kuris yra aprasomas Drude

modeliu:

2me’ N,
nome(wg + v?)’

An, = (7)

¢ia N, - elektrony tankis, v - elektrony susidurimy daznis, wy - nesantysis daznis, m. - elekt-
rono masé, ng - tiesinis luzio rodiklis e - elektros kruvis [10]. Kai N, pasiekia ~ 1017 - 10'®
cm ™3 vertes, teigiamas netiesinio 1uZio rodiklio priedas (noI) yra atsveriamas neigiamo - An,,
todél tolesnis pluosto fokusavimasis nebevyksta. Laisvyjy elektrony plazma indukuoja nuosto-
lius (sugertis, sklaida) spinduliuotei, dél kuriy pluosto intensyvumas mazéja. Apibendrinant,
Sis procesas, stabdantis pluosto fokusavimasi ir tolesnj intensyvumo augima, yra vadinamas
intensyvumo ribojimu [10].

Pagrindinis mechanizmas, salygojantis laisvyjy elektrony plazmos generacija kondensuoto-

se terpése femtosekundiniy impulsy rezime, yra daugiafotoné sugertis, dar vadinama netiesine



sugertimi [10]. Daugiafotoné sugertis yra apibréziama kaip reiskinys, kai skaidri medziaga
turi tikimybe, priklausanciag nuo spinduliuotés intensyvumo, sugerti kelis fotonus vienu me-
tu [2]. Spinduliuotés intensyvumui dél pluosto fokusavimosi pasiekus tam tikra verte, dvieju
ar daugiau fotony vienalaiké sugertis pasidaro tikima, todél sistema gali pereiti iS nesuzadintos
bisenos j suzadintg biiseng per virtualy lygmenj. Sie suzadinti elektronai ir formuoja pluosta
defokusuojanéia ir spinduliuote sugeriancia - sukeliancia nuostolius, plazma [2]. Fotonu skai-
¢ius reikalingas vieno elektrono islaisvinimui, dar vadinamas daugiafotonés sugerties eile, yra

iSreiskiamas taip:

E
K=< "> +1 8

¢ia E, - medziagos draustinés juostos tarpas, hwy - fotono energija [3]. IS pateiktos iSrais-
kos matyti, kad medziagose su plac¢ia draustine juosta, vyrauja aukstesniy eiliy daugiafotoné
sugertis.

[lgesniy impulsy rezime, svarbus netiesinés sugerties mechanizmas yra gritutiné jonizacija.
Kiekvienoje realioje medziagoje egzistuoja baigtinis kiekis laisviyjy elektrony. Sie elektronai
saveikos su optine spinduliuote metu, gali buti pakankamai jgreitinti ir déka smuginés joniza-
cijos suzadinti elektronus i$ valentinés juostos j laidumo juostg. Tokiu principu taip pat yra
generuojama laisvyjy elektrony plazma. Laisvyjy elektrony plazma kondensuotose skaidriose
medziagose yra generuojama tiek dél daugiafotones, tiek dél griutinés jonizacijos, tac¢iau nuo

impulso trukmeés priklauso, kurio mechanizmo jtaka yra didesné [2].

2.3.3 Impulso fazés moduliavimasis

I medziaga kritusio impulso spektrinés savybeés gali skirtis nuo pro medziaga praéjusio im-
pulso spektro. Sis efektas vadinamas fazés moduliavimusi ir jis ryskiausiai pasireiskia impulsams
su dideliu smailiniu intensyvumu. Fazés moduliavimasis tai sklindanc¢io medziagoje impulso fa-
zés pasikeitimas, atsirades dél terpes luzio rodiklio laikinés moduliacijos (n(t) = ng + nal(t)),
kuria indukavo pats impulsas sklisdamas medzZiagoje dél laike kintandio intensyvumo. Sis fazés
pokytis yra iSreiskiamas taip:

Wo
() = —7712[(15)2, 9)
¢ia wy — nesantysis impulso daznis, o z — sklidimo medziaga atstumas, ¢ — Sviesos greitis, no
- netieinis luzio rodiklis, I - intensyvumas [2]. IS pateiktos israiskos matyti, kad fazés pokytis
yra kaupiamasis procesas, priklausantis nuo atstumo z [3|. Kadangi daznis yra fazés laikine
iSvestine, tai dél fazés pokycio @,,(¢) kinta ir impulso daznis [3]:
d

5w = ZBui(t). (10)

w(t) = wo + ow. (11)
6



Laike kintantis luzio rodiklis sukelia fazing moduliacija, kuri savo ruoztu salygoja daznine
moduliacijg. Tai reiskia, kad yra kuriami nauji dazniai ir impulsas yra spektriskai praturtinamas

3]. Gauso pavidalo impulsui, kurio trukmeé t,, daznio pokytis yra isreiskiamas taip:
p yus y

Wo
dw(t) = —25712]0 exp(—t—z)tz, (12)
P P

¢ia wy — nesantysis impulso daznis, z — sklidimo medziaga atstumas, ¢ — Sviesos greitis, ng -
netiesinis luzio rodiklis, Iy - centrinis intensyvumas, ¢, - impulso trukme. Vizualiai impulso
indukuotas daznio pokytis yra iliustruotas 1 pav. Neigiamas daznio priedas atsiranda impulso
pradzioje (priekiniame fronte), todél jame generuojami spektriniai komponentai, kuriy daznis
yra mazesnis uz nesantjji daznj (raudonesni). Teigiamas daznio priedas formuojasi impulso

pabaigoje (galiniame fronte), todél jame kuriami didesnio daznio spektriniai komponentai [3].

-
o
L

Intensyvumas,
sant. vnt
o
(4]

Galinis
frontas

Priekinis
frontas

Daznio pokytis,
sant. vnt
4

.
T T

4t -2t 0 2t 4t

P P

Laikas, sant. vnt.

1 pav. Impulso fazés moduliavimasis: (a) $viesos impulso laikiné gaubtiné, (b) daznio modu-
liacija [3].

2.3.4 Femtosekundinés Sviesos gijos

Femtosekundinés Sviesos gijos atsiradimas yra daugelio fizikiniy reiskiniy, vykstanciy vienu
metu ir daranciy jtaka vienas kitam, rezultatas. Todél nagrinéjant Sviesos gijos formavimosi
dinamika reikia atsizvelgti j pluosto fokusavimasi, impulso fazés moduliavimasi, netiesine su-
gert], keturbangj dazniy maisymasi, medziagos dispersija, grupiniy greic¢iy dispersija, laisvyjuy
elektrony plazmos generacija ir t.t. [11].

Supaprastintas teorinis modelis, apimantis pluosto fokusavimosi, difrakcijos ir plazmos ge-
neracijos reiskinius, gerai iliustruoja $viesos gijos formavimosi dinamika. Femtosekundiniam

sviesos impulsui su galia, didesne uz kritine galia P > P,,, patekus j skaidrig netiesine ter-
7



pe pradeda reikstis pluosto fokusavimasis — pluosto matmenys mazéja, o intensyvumas auga.
Pluosto intensyvumas netoli netiesinio zidinio yra toks didelis, kad pradeda reikstis kitas efektas
— netiesiné sugertis. Dél netiesinés sugerties (daugiafotonés sugerties), skaidri terpé pradeda
sugerti vienu metu kelis kritusios spinduliuotés fotonus. Kondensuotose medziagose, remian-
tis juostiniu energijos lygmeny modeliu, valentinés juostos elektronai absorbave kelis fotonus
vienu metu persoka j laidumo juosta, kur yra salyginai laisvi. Didéjant elektrony skaiciui lai-
dumo juostoje, pradeda formuotis plazma, kuri turi neigiama netiesinj luzio rodiklj (n,<0),
todél pluostas yra defokusuojamas. Tai reiskia, kad pluosto matmenys, dél defokusuojancios
plazmos, ima didéti, tuo paciu intensyvumas mazéti. Kadangi pluosto intensyvumas mazéja,
mazéja ir laisvyjy elektrony plazmos generacija. Intensyvumui sumazéjus pakankamai, plaz-
mos generacija sustoja [11]. Jei pluosto centrinés dalies galia vis dar virsija kritine fokusavimosi

galia, ciklas pradeda kartotis. Siy procesy kaita schematiskai yra pateikta 2 pav. [2].

Tiesinis sklidimas

- —_
—— -———
= -——
e . e e e ——

Fokusavimasis Defokusavimas

Plazma

Sviesos gija

e —————— e
— - -
——— S

2 pav. Femtosekundinés sviesos gijos fokusavimosi, plazmos generacijos ir defokusavimosi pro-
cesy kaita [2].

Keic¢iant pradinj pluosto fokusavima, jo intensyvuma bei erdvine simetrija, galima mani-
puliuoti Sviesos gijos erdvine struktura. Prie kritusio pluosto galiy P < 5P, dinaminé fo-
kusavimosi ir defokusavimosi cikly kaita nepasireiskia. Tokiu atveju susiformuoja Sviesos gija
su mazu, bet pastoviai létai didéjanciu skersmeniu, Sviesos gija sklinda subdifrakciniu rezimu.
Tai reiskia, kad sviesos gijos difrakciné skestis yra daug mazesné nei Gausinio pluosto skéstis.
Kai pradiné pluosto galia virsija P,., desimtis ir daugiau karty, pradeda formuotis sviesos gijos
dariniai, kuriy skai¢ius yra proporcingas N ~ P/P., [2].

Sviesos gija sudaro mazos energijos ir matmeny, ta¢iau intensyvi centriné smailé ir didelés
energijos, bet mazo intensyvumo periferiné dalis, kuri yra sudaryta is koncentriniy ziedy [12].
Netiesiskai su medziaga saveikauja centriné pluosto dalis. Toks Sviesos gijos pasiskirstymas erd-
véje atitinka kuginj pluosta. Skaitmeninio modeliavimo darbai pademonstravo, kad pradinis
spinduliuotés skirstinys iS Gausinio j kuginj transformuojasi dél fokusavimosi, plazmos gene-

racijos ir defokusavimo reiskiniy kaitos [12]. Su medziaga netiesiskai saveikauja tik centrine
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pluosto dalis, nes jos intensyvumas yra didziausias, todél ir netiesiniai nuostoliai pasireiskia tik
Siai sriciai - pluosto virsuné pradeda plokstéti, o jos intensyvumas mazéti dél laisvyjy elektrony
plazmos susidarymo. Taciau pluosto Slaituose, kur intensyvumas yra mazesnis, fokusavimosi
etapas dar yra nesibaiges [2]. Suplokstéjusi centriné pluosto sritis nebeformuoja gradientinio
luzio rodiklio, todél yra islaikomas pastovus fazés pokytis. Kadangi pluosto krastai fokusuojasi
nepaisant centrines dalies pastovaus sklidimo, rezultate yra stebimas virsunés jdubimas. Taip
formuojasi periferiné sviesos gijos ziediné struktura [12]. Centriné smailé dél daugiafotonés su-
gerties patiria nuostolius, tac¢iau $ie nuostoliai yra kompensuojami periferinés srities. Si §viesos
gijos savybé vadinama savaimineé centrinés dalies rekonstrukcija. Rekonstrukcija vyksta tol, kol
periferiné gijos dalis turi pakankamai energijos, kad difraguodama galéty kompensuoti centrinés

dalies nuostolius [12]. Iseikvojus pluosto energija, Sviesos gija ima nykti [2].

2.3.5 Superkontinuumo generacija

Eksperimentiniai tyrimai parodé, kad superkontinuumo (SC) generacijos slenkstis sutampa
su pluosto fokusavimosi kritine galia (P..) [13-15], tad femtosekundinés Sviesos gijos ir su-
perkontinuumo generacijos reiskinys yra glaudziai susije. Superkontinuumo generacija lemia
daugelis netiesinés (fokusavimasis, fazés moduliavimasis, impulso skilimas arba spuda, jo fron-
ty statéjimas, kuginés spinduliuotés atsiradimas, netiesiné sugertis) ir tiesines (difrakcija ir
grupiniy grei¢iy dispersija) optikos reiskiniy vienu metu. Superkontinuumo generacija gerai
iliustruoja femtosekundiniy Sviesos giju fizikinis aiskinimas [2]. Taciau pagrindinis skirtumas
tarp SC ir femtosekundiniy Sviesos gijuy yra tas, kad SC saviveika jvyksta labai mazu atstumu, jo
spektras yra tolydus ir asimetrinis [2]. Sis spektro plitimo asimetriskumas yra salygotas laikinio

impulso plySimo j du subimpulsus jei medZiagos grupiniy grei¢iy dispersija yra normali [16].

150 "' : : ' ' 150
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Laikas, sant. vnt.

3 pav. Superkontinuumo laikiné struktura (istisiné linija) ir daznio moduliacija (punktyriné
linija) [2].

Vizualus subimpulsy vaizdas yra pateiktas 3 pav. Matyti, kad impulsy amplitudés bei fronty
statumai smarkiai skiriasi, todél ir dazniné moduliacija yra skirtinga. Priekinio impulso ampli-

tudé maza, o frontai gulstesni, todeél superkontinuumo plitimas j ilgabange sritj yra silpnesnis.
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Tuo tarpu galinio impulso frontai yra daug statesni, o amplitudé didesné, tad superkontinuumo
plitimas | mélynaja puse yra zZymiai stipresnis [2].

SC taip pat pasizymi tuo, kad patys placiausi spektrai yra gaunami medziagose, kuriose
netiesinis luzio rodiklis ny yra mazas, o tokios medziagos pasizymi placia draustine juosta E.
Sis fenomenas yra aiskinamas daugiafotonés sugerties ir laisvijy elektrony plazmos generacijos
reiskiniais. Pluosto fokusavimasis yra ribojamas daugiafotonés sugerties, nes jos metu yra gene-
ruojama laisvyjy elektrony plazma, pasizyminti neigiamu luzio rodiklio priedu. Kai medziagoje,
saveikos su intensyvia spinduliuote metu, yra pasiekiamas N, ~ 10'® cm?® laisvyjy elektrony
tankis, fokusavimasis nebevyksta. Nustojus pluostui fokusuotis yra pasiekiamos ribinés intensy-
vumo (1) ir pluosto diametro (d,,;,,) verteés, o abu Sie parametrai ir priklauso nuo daugiafotonés
sugerties eilés. Kuo didesné daugiafotonés sugerties eilé, tuo didesnio intensyvumo reikia, kad
netiesiné sugertis pradéty reikstis.

Remiantis (8) israiska, matyti, kad daugiafotonés sugerties eilé yra tuo didesné, kuo platesné
medziagos draustiné juosta. Todél ir didesni I, bei mazesni d,,;, bus pasiekiami medziagose
su platesne draustinés energijos juosta. Automatiskai ir platesni SC spektrai bus generuojami
tokiose medziagose. Skaitmeniniai tyrimai parodé, kad be ribinio intensyvumo, medziagos
dispersija taip pat apsprendzia SC spektro plitima bei jo forma [17]. Medziagose su mazesne

dispersija gaunamas SC spektras yra platesnis [18].

2.3.6 Grupiniy greic¢iy dispersija

Grupiniy grei¢iy dispersija (GGD) - turi didele jtaka femtosekundinés sviesos gijos bei
superkontinuumo formavimuisi bei ju savybéms. Grupiniy greic¢iy dispersijos koeficientas yra

iSreiskiamas tokia forma:

r 52k
Fo= Fuz b

¢ia k = wong/c — bangos skai¢ius, wy - centrinis daznis, ng - tiesinis luzio rodiklis, ¢ - $viesos

(13)

greitis vakuume, w - daznis [3]. Grupiniy grei¢iy dispersija yra normalioji, kai k;/E) > 0, o tai
reiskia, kad raudonesni impulso dazniai sklinda grei¢iau uz meélynesnius. Si sritis vadinama
normaliosios grupiniy grei¢iy dispersijos sritimi. Sritis, kurioje k, < 0, vadinama anomaligja,
nes joje raudonesni impulso dazniai atsilieka mélynesniy atzvilgiu. Priklausomai nuo grupiniy
grei¢iy dispersijos srities (kai atsizvelgiama tik § GGD), impulsai sklisdami medziaga gali laike
plisti (normalioji sritis) arba spaustis (anomalioji sritis) [3].

Femtosekundiniam impulsui sklindant dielektrin¢je medziagoje su normaligja GGD, yra
stebimas §io impulso plysimas j du subimpulsus. Sis reiskinys buvo nagrinéjamas jvairiais teo-
retiniais metodais [19-21] bei stebimas eksperimentiskai [22,23]. Intensyviam femtosekundiniam
impulsui su galia, didesne uz kritine P,, pasireiskia pluosto erdvinis fokusavimasis (medziagose
su ny > 0), kuris salygoja intensyvumo augima. Tuo tarpu laike impulsas, dél GGD pleciasi
ir energija yra pernesama i$ centrinés impulso dalies j periferine. Dél Sios dinamikos, laike im-

pulso galia tampa mazesné uz kritine galia (P < P..), todél erdvinis fokusavimasis centrinéje
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pluosto dalyje nebevyksta, o periferinés pluosto dalies galia dél GGD tampa didesné uz kritine
galia. Taip gali buti aiSkinamas dviejy intensyviy smailiy susidarymas. Sie susiformave du
subimpulsai sklinda skirtingais grupiniais greic¢iais [20)].

Dél impulso fazés moduliavimosi, impulso spektras yra praturtinamas naujais dazniais:
raudonesni dazniai generuojasi priekiniame, o mélynieji galiniame impulso frontuose. Deél fo-
kusavimosi arti netiesinio zidinio impulsas suplysta i du subimpulsus, kuriy neSantieji dazniai
yra skirtingi, o tai reiskia, kad subimpulsai juda skirtingais grupiniais greiciais. Ypac¢ trumpy
impulsy atveju, tenka jskaityti netiesinio atsako dispersija, kuri salygoja grupinio greicio pri-
klausomybe nuo intensyvumo [24]. Kuomet netiesinio luzio rodiklio verté yra teigiama (ny > 0),
intensyvesné impulso sritis judés mazesniu grupiniu grei¢iu uz periferine sritj, o tai reiskia, kad
centriné impulso dalis atsiliks fronty atzvilgiu. Sis efektas salygoja tai, kad impulso plysimas i
du subimpulsus yra asimetrinis. Sie du asimetriniai impulsai sukurs ir skirtinga spektro plitima
tiek i trumpabange, tiek ir j ilgabange spektro sritis dél impusy fazinio moduliavimosi. Ipras-
tomis pluosto fokusavimo salygomis artimoje infraraudonoje spektro srityje, superkontinuumo

plitimas j trumpabange puse yra didesnis [12].

2.4 Femtosekundinés trukmeés impulsy sgveika su Sarminiy metaly

halidy kristalais - eksitony formavimasis

Paveikus dielektrine medziaga femtosekundinés trukmeés lazerine spinduliuote, elektronai
gali buti suzadinti j laidumo juostg daugiafotonés jonizacijos bei griutinés jonizacijos mecha-
nizmais, kurie buvo aptarti anksciau. Suzadinty elektrony relaksacijos metu gali susiformuoti
defektai, kurie atitinkamai gali salygoti medziagos strukturos modifikacijas ar net optinj pa-
zeidimg. Kai kurioms placios draustinés juostos medziagoms vienas svarbiausiy relaksacijos
mechanizmy yra eksitony formavimasis, sukeliantis lokaly gardelés persitvarkyma ir Siy defek-
ty kaupimasi [25].

Kai elektronas yra suzadinamas j laidumo juosta, valentinéje juostoje lieka skylé. Elektro-
nas ir skylé gali buti susieti Kulono trauka, ir bendrai Sis suzadintas, bet elekriskai neutralus
darinys yra vadinamas eksitonu. Eksitono susiformavimas i$ elektrono ir skylés poros yra grei-
tas procesas ir dielektrikuose dazniausiai trunka maziau nei 1 ps [26]. Kristaluose eksitonai
sgveikauja su fononais - gardelés virpesiais. Priklausomai nuo eksitong palaikancios sgveikos
stiprumo (suzadinto elektrono ir skylés Kulono traukos stiprumo), eksitonas gali buti suardy-
tas fonony, jei saveika yra silpna. Stiprios saveikos atveju, susidaro suristasis eksitonas (angl.
exciton sel f — trapping).

Suristieji eksitonai dazniausiai formuojasi dielektrinése medziagose su dideliu draustinés
juostos tarpu, pavyzdziui - Sarminiy metaly halidai. Idomu tai, kad Sarminiy metaly halidai
buvo pirmieji, kuriuose buvo manoma, kad galéty pasireiksti suristieji eksitonai, bei kuriuose
pirma kartg ir buvo stebéti sie eksitonai. Sarminiy metaly haliduose, draustinés juostos tarpas
yra nuo 5,9 eV (Nal) iki 13,7 eV (LiF) [27], o suristasis eksitonas yra sudarytas i elektrono
apsupto Sarminiy metaly jony bei skylés, uzémusios halogeninés molekulés jono orbita [25].
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2.4.1 Spalviniy centry formavimasis

Naujausi suristyjy eksitony struktury tyrinéjimai suteiké platesnj supratimg apie vidiniy
defekty formavimosi mechanizmus [27]. Suristieji eksitonai gali suteikti reikalinga energija
(paprastai keleta eV) vidiniy defekty susidarymui [25].

Eksitonas turi baigtinj gyvavimo laika - galiausiai jis skyla. Pagrindiniai sio skylimo produk-
tai Sarminiy metaly haliduose yra F-H poros. Relaksuojant eksitonui formuojasi F centras, kuris
dar vadinamas spalviniu centru ir yra sudarytas is elektrono uzpildziusio halogeno (neigiamo
jono) vakancija. Kartu su F centru, relaksuojant eksitonui, susidaro ir H centras - tarpmazginis
halogeno atomas susietas su gardelés halogeno jonu. Suristojo eksitono skilimas vyksta per jo
iScentravima (ziur. 4 pav. (b) dalj), kai H centras yra paslenkamas nuo jo susiformavimo vietos,

tokiu budu sudarant stabiliag F-H centry pora [25].

ol@* @], 0l@)o|@]°, ol@*[@]e,
898980 208080 309020
SPRR0 KRB KA
020 Q20 Qo0
Oo(Oo0 o0 o0
(a) (b) (c)
4 pav. Taskiniy defekty formavimosi i$ suristyju eksitonuy principiné schema: (a) Suristasis

eksitonas; (b) IScentruotas suristasis eksitonas; (¢) F-H pora Sarminiy metaly haliduose. Mazi
rutuliai atvaizduoja Sarminiy metaly, o dideli - halidy jonus [25].

F centras vadinamas spalviniu centru, nes elektronas, uzémes halido vakancija, pasizymi
sugertimi regimojo spektro ruoze. Dél Sios sugerties skaidrus kristalas jgauna spalvg. NaCl
spalviniy centry sugerties spektras yra pateiktas 5 pav., o KBr kristale susiformavusiy spalviniy
centry sugertis pateikta 6 pav. Siuose paveiksluose pateiktos defekty sugertys turi po vieng
israiskinga smaile, kuri atitinka F centro sugertj (NaCl spalvinio centro sugertis ties 460 nm, o
KBr spalvinio centro sugertis ties 625 nm). Tacdiau be spalviniy centry kristaluose formuojasi
ir daugiau defekty, turinéiy savitas sugertis. V centrai - tai gardelése susiformavusios skylés,
kurios daznai siejamos su jvairiomis priemaisomis. V centry sugertis F centry sugerties atzvilgiu
yra pasislinkusi j trumpabange sritj (NaCl kristale tie 220 nm, o KBr ties 240 nm) [28]. Pora
F centry (gretimose gardelés mazguose esantys F centrai) taip pat turi savita sugertj, kuri yra
ilgesniy bangos ilgiu srityje pavienio F centro sugerties atzvilgiu (NaCl kristale ties 510 nm, o
KBr kristale ties 920 nm), o bendrai Sis darinys vadinamas M centru [28].

F centry sugerties juosta yra gana plati, taciau sugerties smailés, kurios KBr kristale yra
ties 625 nm [29], o NaCl ties 460 nm [28], priklauso nuo halido vakancijos dydzio. Didéjant
gardelés parametrui, sugerties smailés bangos ilgis taip pat didéja. Si tendencija pasireiskia
visiems Sarminiy metaly halidams [30]. Gardelés konstanta NaCl yra 5,64 A, 0 KBr 6,6 A,

todél ir KBr spalviniy centry sugerties smailé yra didesnio bangos ilgio [31].
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5 pav. NaCl optinio tankio, atitinkancio sugertj, spektrai pries ir po spalviniy centry susidarymo
paveikus 400 nm bangos ilgio femtosekundinés trukmeés impulsais [28].
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6 pav. KBr sugerties spektrai pries ir po spalviniy centry susidarymo paveikus 400 nm bangos
ilgio femtosekundinés trukmes impulsais [29].

2.4.2 Optinés natrio chlorido ir kalio bromido savybés

Sarminiy metaly halidai yra stabiliis kristaliniai junginiai. Jie sudaryti i§ elementy, esanéiy
IA ir VIIB cheminéje periodinéje lenteléje. Sarminiai metalai pasizymi tuo, kad yra vieni
is labiausiai elektropozityviy elementy, priesingai, halidai - vieni i$ labiausiai elektroneigiamuy
elementy. Dél to Sarminiy metaly halidai yra medziagos, pasizymincios stipriausiu joniniu rysiu

[32]. Sie joniniai kristalai turi didelj draustinés energijos tarpa. Gryni kristalai yra skaidris
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labai placiame diapazone, skaidruma ultravioletinéje srityje riboja elektroninis suzadinimas, o
infraraudonoje - gardelés virpesinis suzadinimas [32]. Sarminiy metaly halidams priklauso ir
natrio chloridas bei kalio bromidas. Pagrindinés optinés siy kristaly savybeés yra pateiktos 1
lenteléje. Kad buty galima siy medziagy savybes palyginti su klasikinémis netiesinéje optikoje

naudojamomis medziagomis, lenteléje yra pateikti ir YAG kristalo parametrai.

1 lentelé. Pagrindiniai optiniai NaCl, KBr ir YAG parametrai. Tiesinis luzio rodiklis ny Sioms
medziagoms pateiktas ties 3,6 pum bangos ilgiu [33,34], YAG netiesinis luzio rodiklis ns - ties
1,06 pm bangos ilgiu [3], o netiesinio luzio rodiklio vertés NaCl ir KBr kristaluose apskaiciuotos
ties 3,6 pm bangos ilgiu [3, 6].

Medziaga NaCl KBr YAG
Pralaidumo 40490 020-30,6  0,21—5,2
sritis, pum
E,, eV 9,0 7,6 6,5
Aoy pm 2,76 3,83 1,60
o 1,523 1,536 1,783
Ty '10_16,
ey 1,3 2,6 6,2

Tiek NaCl, tiek KBr gardelés yra kubinés [6]. Taip pat Sie kristalai yra tirpus vandenyje.
NaCl tirpumas yra 39,8 g/100g H20O, o KBr 65,2 g/100g H,O [6]. Norint dirbti su tirpiomis
kristalinémis medziagomis labai svarbu palaikyti sausas darbo salygas arba izoliuoti pacius
kristalus nuo jiems agresyvios aplinkos, kad buty islaikomos pastovios kristaly savybés.

Netiesinés optikos reiskiniuose ypac¢ svarbus medziagos parametras yra grupiniy greiciy
dispersija. Anksciau buvo minéta, kad placiausi superkontinuumo spektrai yra generuojami
arti nulinés GGD vertés. 7 pav. yra pateiktos NaCl ir KBr grupiniy greiciy dispersijos kreiveés.
Siy medziagy nulines GGD vertés NaCl kristale yra ties 2, 76 pm, o KBr kristale ties 3,83 pm.

Siame darbe NaCl ir KBr kristaluose femtosekundinés Sviesos gijos buvo zadinamos 3,6
pm bangos ilgio spinduliuote. Ties Siuo bangos ilgiu GGD vertés NaCl ir KBr kristaluose yra
—36,07 fs2/mm ir 4,90 fs?/mm atitinkamai. Tuo tarpu YAG kristale, ties §iuo kaupinimo
bangos ilgiu, grupiniy greiciy dispersijos verté yra —718,56 fs?/mm. Todél galima teigti, kad
siame darbe Sviesos gijos NaCl ir KBr kristaluose buvo zadinamos srityje artimoje ju nulinéms

grupiniy greiciy dispersijoms.
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—NaCl, A =2.76 um
—KBr, A,=3.83 yim

GGD, fs?/mm

A, pm

7 pav. Grupiniy greiciy dispersijos kreives NaCl ir KBr kristaluose. Horizontali punktyriné
linija zZymi nuline GGD verte, o vertikali punktyriné linija zymi kaupinimo bangos ilgj - 3,6
pm. Taskais pazymeétos vietos atitinka GGD verte ties kaupinimo bangos ilgiu: NaCl kristale
-36,07 fs*/mm, o KBr kristale 4,90 fs?/mm [34].

Kompiuterinio modeliavimo darbai pademonstravo puikius rezultatus superkontinuumo ge-
neravimui su ypac¢ plac¢iu spektru NaCl bei KBr medziagose. Teigiama, kad teoriskai NaCl
kristale, zadinant jj 3,5 pum bangos ilgio spinduliuote, galéty susidaryti 0, 75 — 6 pm superkon-
tinuumas, o kaupinant 5 pym spinduliuote, kontinuumas isplisty dar labiau - 0,7 — 7,6 pm [8].
Teoriniai tyrimai KBr kristale pademonstravo, kad kaupinant 4 um bangos ilgio spinduliuote
generuojamas 0, 8 — 8 um ploc¢io superkontinuumas, o zadinant 6,5 pm bangos ilgio spinduliuo-
te - spektras iSplinta 0,63 — 15 um [35]. Sie rezultatai paskatino platesnius eksperimentinius

superkontinuumo generacijos Siose medziagose tyrimus.
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3 Tyrimo metodas ir aparatura

o Vs
PV, N LN
|

MBK D,

8 pav. Eksperimentiné femtosekundiniy sviesos giju NaCl ir KBr kristaluose tyrimo schema:
OPA - optinis parametrinis stiprintuvas, Vi, V3 - V5 - veidrodziai, V5 - dichroinis veidrodis,
F - kintamojo pralaidumo filtras, KTA - skirtuminio daznio generacijos kristalas, PG - pluosto
gaudyklé, PD - pluosto daliklis, D;, Dy detektoriai, L - lesis, NaCl ir KBr - natrio chlorido ir
kalio bromido bandiniai, PV, PVy - paraboliniai veidrodziai, MBK - mikro-bolometriné kame-
ra. Rodyklé Zymi transliacinj staliuka, zalios ir raudonos spalvy linijos vaizduoja signaline ir
salutine spinduliuote atitinkamai, geltona - skirtuminio daznio spinduliuote, juoda - kristaluose
sugeneruotg spinduliuote.

Femtosekundiniy Sviesos gijy tyrimo natrio chloride ir kalio bromide, eksperimentiné sche-
ma yra pateikta 8 pav. Titano safyro lazeriné sistema (Spitfire PRO, Newport-Spectra Physics)
generuoja 100 fs, 800 nm, iki 3 mJ energijos ir 500 Hz pasikartojimo daznio impulsus. 0,9 mJ
Ti:safyro spinduliuotés naudojama kaupinti BBO netiesiniais kristalais paremta optinj para-
metrinj stiprintuva (Topas-C, UAB "Sviesos konversija'). I parametrinio stiprintuvo gaunami
paprastosios poliarizacijos signalinés ir nepaprastosios poliarizacijos salutinés bangy impulsai,
kuriy bangos ilgis atitinkamai gali buti derinamas 1,15 — 1.6 gm ir 1,6 — 2,4 pm ribose. Sig-
nalinés bangos energija, o kartu ir skirtuminio daznio bangos energija, buvo kontroliuojama
kintamojo pralaidumo filtru (NDL-25C-2, Thorlabs Inc.). Veidrodziu V; ir dichroiniu veidro-
dziu Vy (ZnSe pagrindu, HR:1110-1600 nm, HT:2000-2600 nm, i=60°) laike ir erdvéje mazu
nekolinearumo kampu (iSorinis kampas 0, 3°) suderinti Salutines (2057 nm) ir signalinés (1309
nm) bangy impulsai buvo nukreipiami j skirtuminio daznio generacijos kristala. Generacijai bu-
vo naudojamas 1 mm storio, II tipo fazinio sinchronizmo (0 = 43°, ¢ = 0°) KTA (KTiOAsOy,)
kristalas. Siame kristale buvo sugeneruota toliau eksperimente naudota skirtuminio daZnio
spinduliuoté. Vj ir V, veidrodziais signalinés ir Ssalutinés bangy spinduliuotés buvo nukreipia-
mos | pluosto gaudykle, o skirtuminio daznio spinduliuoté i plona atspindinéia plokstele (0,2
mm storio IKS7), nuo kurios 2 % spinduliuotés buvo nukreipiama j PbSe atraminj detektoriy,
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kritusiai j bandinius spinduliuotés energijai nustatyti. Detektoriaus energinei kalibracijai bu-
vo naudojamas NOVA II galios matuoklis (OPHIR PE9-SH-ROHS). Likusi skirtuminio daznio
spinduliuoté BaFy (f=+100) lesiu buvo fokusuojama bandinio turyje, 2 mm atstumu nuo prie-
kinio pavirsiaus. Eksperimentiskai buvo nustatyta, kad tokiomis salygomis buvo generuojami
stabiliausi superkontinuumo spektrai.

Darbe buvo tiriami 5,2 mm storio KBr ir 5 mm storio NaCl monokristalai poliruotais
pavirsiais. Bandiniai kritusio pluosto atzvilgiu buvo judinami skersai pluosto sklidimo krypties
naudojantis transliaciniu staliuku. Siuose bandiniuose sugeneruotos femtosekundinés $viesos
gijos spinduliuoté paraboliniais veidrodziais PV, (f=+450) ir PV, (f=+200) buvo nukreipiama
i laboratorijoje sukonstruota skenuojantj prizminj spektrometrg su Si ir InAsSb detektoriais
(0,4 — 5,8 um). Spektometru buvo matuojami superkontinuumo spinduliuotés spektrai. Du
detektoriai naudojami dél skirtingy jautriy skirtingose spektrinése srityse bei galimybés fiksuoti
platesnio spektrinio diapazono spinduliuote. Apdorojant duomenis, skirtingais detektoriais
uzfiksuoti spektrai buvo sujungti, atsizvelgiant i detektoriy jautriy skirtumus.

Erdviniai pluosty skirstiniai buvo registruojami pastatant Vs veidrodj pries spektrometra
ir nukreipiant pluosta i mikro-bolometrine kamera (WinCamD-FIR2-16-HR). Kameros pikselio
dydis 17 um, o | kamerg krentantis pluostas 4 kartus padidintas. [ tai buvo atsizvelgiama
atliekant duomeny apdorojima. Sia kamera buvo registruoti ir atvaizduoti erdviniai pluosty
skirstiniai ant galinio bandinio pavirsiaus, zadinancios spinduliuotés atzvilgiu. Matuojant pro
medziaga praejusios spinduliuotés energijos priklausomybe nuo laiko, V5 veidrodziu pluostas

buvo nukreipiamas j galios matuoklj (Ophir) su piroelektriniu detektoriumi (PE9-SH).
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9 pav. KTA kristale sugeneruotos skirtuminio daznio spinduliuotés charakteristikos: (a) impul-
so autokoreliaciné funkcija, (b) impulso spektras, (¢) pluosto erdvinis skirstinys lesio zidinyje.

Femtosekundiniy sviesos gijuy tuo paciu ir superkontinuumo charakteristikos tiesiogiai pri-
klauso nuo gija zadinancios spinduliuotés ir terpés, kurioje $viesos gija yra generuojama. Siame
darbe Sviesos gijy zadinimui buvo naudojama KTA kristale sugeneruota skirtuminio daznio spin-
duliuoté, kurios pagrindinés charakteristikos yra pateiktos 9 pav. Skirtuminio daznio impulso
trukmeé buvo iSmatuota autokoreliaciniu budu. Autokoreliaciné funkcija buvo gauta laboratori-
joje sukonstruotu skenuojanciu daugiasuviu autokoreliatoriumi generuojant antraja harmonika
2 mm storio polikristaliniame ZnSe. Sarysis tarp autokoreliacinio signalo trukmés ir impulso

trukmeés, kai impulso pavidalas yra Gausinis, iSreiskiamas taip:
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T=—= (14)

Cia T4 - zymi autokoreliacinés funkcijos trukme, o 7 - Zymi Gausinio pavidalo impulso trukme [9].
[Smatuoti duomenys su aproksimuota Gausine funkcija (meélyna kreive) yra pateikti 9 pav. (a).
Is Gausinés funkcijos buvo rasta autokoreliacinio signalo trukmé pusés intensyvumo aukstyje,
kurios verté yra 74 = 101,1 fs, o remiantis (14) israiska, buvo apskaiCiuota ir skirtuminio
daznio impulso trukmeé pusés intensyvumo aukstyje, kurio verté yra 72 fs. 9 pav. (b) dalyje yra
pateiktas skirtuminio daznio spinduliuotes spektras, kurio centrinis bangos ilgis yra 3,6 ym. 9
pav. (c) dalyje yra pateiktas pluosto erdvinis skirstinys, kurio diametras pusés intensyvumo

aukstyje yra 54 pm.
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4 Tyrimo rezultatai ir jy aptarimas

Femtosekundiniy Sviesos gijy zadinimo ir superkontinuumo generacijos tyrimas NaCl ir KBr
kristaluose buvo pradétas nuo sviesos gijy spektro detektavimo, norint jsitikinti ar siuose Sar-
miniy metaly haliduose formuojasi sviesos gija ir iSplinta spektras. Gauti rezultatai patvirtino
sviesos gijy formavimasi kristaluose, taciau pastebéta, kad superkontinuumo spektro plotis lai-
kui bégant siauréjo. Spektras siauréjo priklausomai nuo zadinancios spinduliuotés ekspozicijos
trukmeés, nors spinduliuotés parametrai bei iSorinés salygos buvo pastovios. Pakeitus krista-
lo pozicija zadinancios spinduliuotés atzvilgiu ir pakartotinai atlikus spektro matavimus buvo
gauti analogiski rezultatai. Sis spektro siauréjimas, kaip bus aptarta véliau, buvo salygotas
modifikacijy, atsiradusiy spinduliuotés saveikos su bandiniais metu. Taciau norint jvertinti nuo
modifikacijy nepriklausantj superkontinuumo spektro plotj, buvo nuspresta matavimo metu
bandinius transliuoti - keisti jy pozicijg statmena zadinanciai spinduliuotei kryptimi.

NaCl ir KBr kristaluose sugeneruoti superkontinuumo spektrai, zadinant sSviesos gijas su
3,6 pum bangos ilgio ir 72 fs trukmés impulsais bei viso matavimo metu transliuojant bandinius,
yra pateikti 10 pav. Kritusio pluosto j KBr kristala energija 2,5 pJ, o i NaCl - 4 pJ. Ivertinus
Frenelio atspindzius yra gaunamos energijy vertés, kuriomis buvo zadinamos Sviesos gijos Siuose
kristaluose. KBr kristale sviesos gija buvo zadinama 2,23 pJ energijos pluostu, o NaCl - 3,56
nJ. Sios energijos buvo pasirinktos ne atsitiktinai, o surandant didZiausia energijos verte, prie
kurios formavosi tik viena $viesos gija su tvarkingu erdviniu skirstiniu. Sj energijy skirtuma
galima paaiskinti netiesinio luzio rodiklio ny verte. Netiesinis luzio rodiklis lemia netiesiniy
reiskiniy efektyvuma. NaCl ir KBr netiesiniy luzio rodikliy skai¢iavimai buvo atlikti remiantis

formalizmu, pateiktu [36] Saltinyje, kurio iSraiska yra:

Ng = K/\/FpGg(hw/Eg), (15)

4
noEg

¢ia K' = 7,33-107° [37] ir E, = 21 €V [36] yra konstantos, o G3(hw/E,) parametras buvo
rastas i$ kreives, pateiktos [37] Saltinyje, E, - medziagos draustiné energija (eV'), ng - tiesinis
luzio rodiklis. Gauta netiesinio luzio rodiklio iSraiska yra esu matavimo vienetais, todél atlikus
skaic¢iavimus, ny vertés buvo perskaic¢iuotos j ST sistemos vienetus. Apskaic¢iuotos vertés parodé,
kad KBr netiesinis luZio rodiklis, kurio verteé 2,6 - 1071¢ cm? /W, yra beveik du kartus didesnis
uz NaCl netiesinj luZio rodiklj, kurio vertée 1,3 - 107¢ cm?/W. Todél ir panaSios $viesos giju
formavimosi salygos KBr kristale buvo pasiektos prie mazdaug dvigubai mazesniy energijy nei
NaCl kristale.

Tesiant 10 pav. pateikty duomeny analizavima, superkontinuumo spektro plotis NaCl kri-
stale, 10~* santykinio intensyvumo lygyje, apima bangos ilgius nuo 720 nm iki 5380 nm, o tai
atitinka 2,9 optinés oktavos. KBr kristale, 10~* santykinio intensyvumo lygyje, buvo gautas
kiek siauresnis superkontinuumo spektras. Sugeneruoto SC spektro plotis apémé bangos ilgius
nuo 850 nm iki 5310 nm, o tai atitinka 2,6 optinés oktavos. Taip pat Siuose spektruose, kaip ir

toliau pateiktuose, galima pastebéti bendra ryskia CO, sugertj ties 4,3 pm ir silpng HoO gary
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sugertj ties 2,7 um bangos ilgiu.
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10 pav. Femtosekundiniy sviesos giju normuoti spektrai gauti transliuojant NaCl ir KBr krista-
lus: raudona linija zymi superkontinuumo spektra sugeneruota KBr kristale, mélyna kreive -
NaCl kristale, punktyriné linija Zymi zadinancio impulso spektra. Pluosto energija KBr kristale
2,23 pJ, o NaCl kristale - 3,56 uJ

Skaitmeninio modeliavimo darbuose [8,35] atliktos SC simuliacijos KBr ir NaCl kristaluose
pateiké itin perspektyvius rezultatus. Zadinant Sviesos gijas NaCl kristale su 3,5 pum bangos
ilgio spinduliuote, buvo prognozuojamas 3,0 optinés oktavos superkontinuumo spektras, o za-
dinant 5,0 um net 3,4 optinés oktavos (1073 santykinio intensyvumo lygyje) [8]. KBr kristale
buvo prognozuojamas 3,3 optinés oktavos superkontinuumo spektras, sviesos gija zadinant su
4 pm bangos ilgio spinduliuote ir net 4,6 optinés oktavos superkontinuumas, zadinant su 6,5
pm bangos ilgio spinduliuote (1072 santykinio intensyvumo lygyje) [35]. Norint palyginti Siame
darbe gautus bei skaitmeninio modeliavimo darbuose prognozuotus SC spektry plocius, 2 lente-
léje yra pateikti rezultatai prie panasiausiy kaupinimo bangos ilgiy. Skaitmeninio modeliavimo
rezultatai yra pateikti 1072 santykinio intensyvumo lygyje, o Siame darbe gauti rezultatai -
104

2 lentelé. Prognozuoti skaitmeninio modeliavimo darbuose ir Siame darbe gauti superkontinu-
umy spektry ploc¢iai NaCl ir KBr kristaluose.

Kaupinimo ..
Medziaga bangos ilgis, SC 5P ektro Optinés Saltinis
plotis, pum oktavos
pm
NaCl 3,6 0,72 - 5,38 2,6 sis darbas
NaCl 3,5 0,75 - 6,0 3.4 8]
KBr 3,6 0,85 - 5,31 2,5 sis darbas
KBr 4,0 0,8 -8,0 3,3 [35]
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Is 2 lenteléje pateikty duomeny, matyti, kad eksperimentiskai iSmatuoti superkontinuumy
spektrai yra siauresni, tac¢iau vienareikSmiskai lyginti siy rezultaty nederéty. Eksperimentiniai
matavimai ilgabangeéje srityje buvo ribojami spektrometro detekcijos srities, o trumpabange-
je srityje, lyginant su 10~* santykinio intensyvumo lygyje gautais duomenimis, generuojamuy
superkontinuumy spektrai yra beveik identiski. Todél galima teigti, kad NaCl ir KBr krista-
luose, infraraudonoje spektro srityje, yra generuojama labai plataus spektro superkontinuumo
spinduliuoteé.

Norint panagrinéti NaCl ir KBr kristaluose generuojamy SC spektry siauréjima, buvo atlik-
ti ilgalaikiai spektry matavimai netransliuojant kristaly. Matavimy rezultatai pademonstravo,
kad spektro siauréjimas yra greitas ir jsisotinantis procesas. Tai reiskia, kad spektras sparciau-
siai siauréja per pirmasias sgveikos su spinduliuote sekundes, o po keliy minuciy ekspozicijos
praktiskai nebekei¢ia savo spektrinio ploc¢io. 11 pav. yra pateikti NaCl kristale gauti apibend-
rinti spektry siauréjimo rezultatai, o 12 pav. KBr kristale gauti rezultatai. Siuose paveiksluose
yra pateikti ir superkontinuumy spektruy plociai kristalus transliuojant (punktyrinés linijos),
kurie atitinka nesiauréjanc¢ius dél modifikacijy, spektry ploc¢ius. Juodos linijos vaizduoja spekt-
rus po 20 s spinduluotés ekspozicijos, mélynos linijos - po 200 s, o raudonos - po 600 s NaCl
kristale ir po 1200 s KBr kristale.
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11 pav. NaCl kristale generuoty femtosekundiniy sviesos giju normuoti spektrai, gauti prie
skirtingy zadinancios spinduliuotés ekspozicijos trukmiy: punktyriné linija zymi SC spektra
bandinj transliuojant, juoda linija - po 20 s ekspozicijos, mélyna - po 200 s, raudona - po 600 s.

Tiek NaCl, tiek KBr kristaluose SC spektrai po pirmyjy 20 s ekspozicijos yra susiauréje.
NaCl kristale superkontinuumo spektras po 20 s apémé bangos ilgius nuo 1045 nm iki 5200
nm (107* santykinio intensyvumo lygyje). Lyginant su SC spektru gautu transliuojant NaCl
kristala, po 20 s ekspozicijos spektras smarkiau susiauréjo trumpabangéje srityje. Po 200 s ir
600 s superkontinuumy spektrai NaCl kristale yra susiauréje dar labiau, o trumpabangés srities
siauréjimas islieka stipresnis. Kartu tu spektro siauréjimu, mazéja ir spektriniy komponenciy
intensyvumas. Taip pat galima pastebeéti, kad spektro siauréjimas jsisotina, nes spektry plociai
po 200 s ir po 600 s yra praktiskai identiski, o tai reiskia, kad superkontinuumo spektro plotis

pradeda nebepriklausyti nuo zadinancios spinduliuotés ekspozicijos trukmeés. Didziausias spekt-
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ro susiauréjimas NaCl kristale, kuris ir atitinka nebepriklausantj nuo spinduliuotés ekspozicijos
spektra, apima bangos ilgus nuo 1920 nm iki 5070 nm.

KBr kristale buvo gauta labai panasi SC spektry laikiné evoliucija. Po pirmyjy 20 s su-
perkontinuumo spektras yra susiauréjes ir apima bangos ilgius nuo 985 nm iki 5300 nm. KBr
kristale po 20 s ekspozicijos, spektro susiauréjimas stebimas tik trumpabangéje srityje, taciau
tesiantis spinduliuotés ekspozicijai, SC spektras siauréja tiek trumpabangéje, tiek ilgabangéje
srityse. Kartu su spektro siauréjimu, mazéja ir spektriniy komponenciy intensyvumas, o spekt-
ras kinta tol, kol galiausiai siauréjimas jsisotina. Nebekintancio spektro plotis KBr kristale
apima bangos ilgiy sriti nuo 1580 nm iki 4930 nm.

Aptartos NaCl ir KBr kristaluose generuojamy superkontinuumy spektry dinamikos yra
praktiskai vienodos - spektrai siauréja, kol jsisotina ir labiau siauréja trumpabangéje srityje.
Taciau spektry siauréjimo jsisotinimo trukmeé, Siuose kristaluose yra skirtingas. NaCl kristale
spektro siauréjimo jsisotinimas pasiekiamas po mazesniy spinduliuotés ekspozicijos trukmiy.
Nebekintantis SC spektro plotis NaCl kristale buvo gautas po 80 s spinduliuotés ekspozicijos,
kai KBr kristale spektras nustojo siauréti tik po 1200 s. Bendrai, superkontinuumo spektro
siauréjimas pasireiskia dél saveikos su spinduliuote metu medziagoje indukuojamy modifikacijy

bei siy modifikacijy sukeliamy tiesiniy bei netiesiniy nuostoliy.
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12 pav. KBr kristale generuoty femtosekundiniy sviesos gijy normuoti spektrai, gauti prie skir-
tingy zadinancios spinduliuotés ekspozicijos trukmiy: punktyrine linija Zzymi superkontinuumo
spektra bandinj transliuojant, juoda linija - po 20 s ekspozicijos, mélyna - po 200 s, raudona -
po 1200 s.

Norint detaliau panagrinéti NaCl ir KBr kristaluose indukuojamy modifikacijy laikine evo-
liucija buvo atlikti ilgalaikiai energijos matavimai, o matuojama buvo kristalus praéjusios spin-
duliuotés energija. Sunormuoti matavimy rezultatai yra pateikti 13 pav. (a) ir 14 pav. (a).
Rezultatai buvo sunormuoti j praéjusios kristalus energijos vertes, gautas, kai bandiniai yra
transliuojami. Tai leido jvertinti energijos dinamika, kuri priklauso tik nuo generuojamy mo-
difikacijy. Pateiktuose grafikuose matavimy duomenys yra pazymeéti taskai, o raudona linija

vaizduoja dvieksponenting jy aproksimacija.
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IS pateikty NaCl kristala praéjusios energijos mazéjimo duomeny 13 pav. (a), matyti, kad
energija kinta pirmasias 20 sekundziy, o véliau islaiko pastovia verte. Modifikaciju indukuojami
nuostoliai sudaro apie 40 % pradinés energijos vertes. Taip pat matyti, kad dvieksponenté ap-
roksimacija labai tiksliai atkartoja duomenis. IS Sios aproksimacijos gautos trukmes konstantos,
kuriy vertés yra 0,53 s ir 5,1 s. Buty galima teigti, kad NaCl kristale yra indukuojamos dvie-
ju tipy modifikacijos, su skirtingomis susiformavimo trukmémis. Nebekintancig energijos sritj
buty galima aiskinti pasiekta pusiausvyra tarp modifikaciju generacijos ir ju suirimo/skilimo.

NaCl kristala pra¢jusios energijos matavimy rezultatai koreliuoja su 11 pav. pateiktais su-
perkontinuumo spektry siauréjimo duomenimis. Dél modifikacijy sukeliamy nuostoliy, siauréja
ir superkontinuumo spektro plotis, nes kei¢iasi pluosto fokusavimosi salygos (netiesinio zidinio
nuotolis, pluosto démé), mazéja intensyvumas ir to pasekoje indukuojamas mazesnis fazés mo-
duliavimasis. Nustojus kisti bandinj pra¢jusiai energijai, superkontinuumo spektras taip pat

nustoja siauréti.
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13 pav. (a) prag¢jusios NaCl kristala normuotos energijos kitimas laike: taskai zymi eksperi-
mentinius duomenis, raudona linija - dvieksponenting aproksimacija. Femtosekundiniy sviesos
giju erdviniai skirstiniai gauti 5,0 mm storio NaCl kristale: (b) transliuojant bandinj, (¢) po 60
s spinduliuotés ekspozicijos, (d) po 300 s ekspozicijos.

KBr kristala praé¢jusios energijos kitimas laike yra pateiktas 14 pav. (a). Matyti, kad KBr
kristalg praéjusios energijos kitimas yra létesnis, lyginant su ankséiau nagrinétais rezultatais
NaCl kristale. KBr kristale i$ pradziy yra stebimas greitas energijos mazéjimas, kuris tesiasi

mazdaug 200 s, véliau energijos mazé¢jimas sulétéja, kol galiausiai ties 800 s praktiskai nebekin-
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ta. Sie rezultatai atitinka ir létesnj KBr kristale sugeneruoto superkontinuumo spektro ploéio
siauréjima 12 pav. Modifikacijy sukeliami nuostoliai KBr kristale, kaip ir NaCl kristale, suda-
ro apie 40 % pradinés spinduliuotés energijos. Trukmiy konstantos, gautos iS dvieksponentés
aproksimacijos, yra 10,6 s ir 282 s. Sias charakteringgsias trukmes, analogiskai, buty galima ais-
kinti skirtingy modifikacijy formavimusi skirtingais greic¢iais. Kadangi tiek spektry siauréjimo
greitis, tiek energijos mazéjimo greitis KBr kristale yra létesnis, tai ir modifikacijy formavimosi

trukmeés yra didesnés, lyginant su gautomis NaCl kristale.
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14 pav. (a) praéjusios KBr kristala normuotos energijos kitimas laike: taskai zymi eksperimen-
tinius rezultatus, raudona linija - dvieksponente aproksimacija. Femtosekundiniy sviesos gijuy
erdviniai skirstiniai gauti 5,2 mm storio KBr kristale: (b) transliuojant bandinj, (c¢) po 60 s
zadinancios spinduliuotés ekspozicijos, (d) po 1200 s ekspozicijos.

Sviesos giju erdviniai skirstiniai NaCl kristale yra pateikti 13 pav. (b), (c) ir (d), o KBr kri-
stale 14 pav. (b), (c¢) ir (d). Nagrinéjant erdvinius skirstinius, kai bandiniai yra transliuojami,
galima nustatyti susiformavusiy Sviesos gijy, kurios nepriklauso nuo modifikacijy, diametrus
pusés intensyvumo aukstyje. Transliuojamame NaCl kristale 13 pav. (b) susiformavo 41,88
pm diametro Sviesos gija (pusés intensyvumo aukstyje), o KBr kristale 14 pav. (b) susiforma-
vo 41,93 pm diametro Sviesos gija (pusés intensyvumo aukstyje). Giju diametrai kristaluose
yra praktiskai identiski, todél galima teigti, kad ir Sviesos gijy formavimosi sglygos abiejuose
kristaluose yra vienodos. Taip pat galima pastebéti bendra tendencija - Sviesos gijos jgauna
eliptiska forma.

13 pav. (c), (d) dalyse yra pateikti Sviesos giju erdviniai skirstiniai po skirtingy ekspozicijos
trukmiy NaCl kristale. Sviesos gijos diametras po 60 sekundziy NaCl kristale yra 43,3 pm,
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o po 300 sekundziy - 41,9 pym. 14 pav. (c), (d) dalyse yra pateikti atitinkamai KBr kristale
gauti rezultatai. KBr kristale Sviesos gijos diametras po 60 sekundziy yra 55,0 pum, o po
1200 sekundziy - 49,1 um. Tiek NaCl, tiek KBr kristaluose po 60 s ekspozicijos trukmés,
pluosty diametrai yra padidéje, lyginant su diametrais gautais transliuojant bandinius. Po
ilgesnés trukmeés ekspoziciju (300 s bei 1200 s), matyti, kad diametrai yra nezymiai mazesni, nei
diametrai, gauti po 60 s ekspozicijos. Bendrai, Siuos rezultatus galima aiskinti, kaip atsiradusius
dél modifikacijy sukeliamy tiesiniy ir netiesiniy nuostoliy, dél kuriy keiciasi pluosto sklidimo
salygos, ko pasekoje pakinta ir Sviesos gijos erdvinis skirstinys.

Po eksperimentiniy tyrimy apziuréjus bandinius buvo pastebeéti kristaly turyje susiformave
skirtingy spalvy kanalai. Gauti rezultatai patvirtino, kad NaCl ir KBr sgveikos su kaupinancia
spinduliuote metu pasireiskia pacios medziagos modifikacija, kuri atitinkamai sukelia ir pacios
spinduliuotés parametry kitima. Besiformuojantys defektai sukelia spinduliuotés spektriniy,
energetiniy ir erdviniy charakteristiky kitima, o pasiekus pusiausvyra tarp defekty formavimosi
bei skilimo, nusistovi ir Sviesos gijos charakteristikos. Kristaluose susiformavusiy defekty vaizdai

statmena pluosto sklidimo kryptimi yra pateikti 15 pav.

(b) I |

v
B
4 \
:
i
3

15 pav. Spalviniai centrai: (a) NaCl kristale, (b) KBr kristale. Priekiniai kristaly pavirsiai,
zadinancios spinduliuotés atzvilgiu, nukreipti j virsy.

Defektai susiformavo isilgai Sviesos gijy kanaly, per visa gijos ilgj. NaCl kristale susidarée
rusvos spalvos 15 pav. (a), o KBr - melsvos spalvos kanalai 15 pav. (b). Susiformavusiy defek-
tu spalvos atitinka NaCl ir KBr spalviniy centry, dar vadinamy F centrais, sugertis regimojoje
spektro srityje (ziur. 5 pav. ir 6 pav.). NaCl spalviniy centry sugerties smailé yra ties 460
nm, o KBr ties 625 nm. Kartu su spalviniais centrais formuojasi ir kiti defektai. M centrai,
tai gretimose gardelés mazguose esantys F centrai, kuriy sugertis, F centry sugerties atzvilgiu,

yra pasislinkusi j ilgabange sriti. M centry sugerties smailé NaCl kristale yra ties 510 nm, o
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KBr kristale ties 920 nm. Remiantis trukmiy konstantomis gautomis iS dvieksponentiniy ap-
roksimacijy, buty galima teigti, kad NaCl ir KBr kristaluose, spalviniai centrai yra generuojami
skirtingais greiciais - F susiformuojasi grei¢iau nei M centrai. NaCl kristale gautos relaksavimo
trukmes, kuriy vertés 0,53 s ir 5,1 s. Tuo tarpu KBr kristale gautos 10,6 s ir 282 s eksponentinés
relaksavimo konstantos.

Apibendrinant, NaCl ir KBr kristalai turi ypac¢ platy skaidrumo langg, kuris NaCl kri-
stale yra 0,17 — 18,0 um bangos ilgiy srityje, o KBr kristale yra 0,2 — 30,6 pm srityje. Sie
kristalai pasizymi ir ypa¢ plac¢iomis draustinés energijos juostomis - NaCl kristale 9 eV, KBr
kristale 7,6 eV. Taciau saveikos su intensyvia infraraudonosios srities spinduliuote metu, be
femtosekundiniy $viesos gijy generacijos, NaCl ir KBr kristaluose yra generuojami ir defektai -
F ir M spalviniai centrai. Sie centrai turi savita sugertj bei savita energijos lygmeny strukti-
ra. Medziagos draustinés energijos juostoje spalviniai centrai indukuoja papildomus energijos
lygmenis. Tokiu atveju, atstojamasis draustinés energijos tarpas sumazéja ir pradeda vyrauti
mazesnes eilés daugiafotoné sugertis, kuri atitinkamai sukelia anks¢iau pasiekiamg intensyvumo
ribojimg, ko pasekoje generuojamas ir siauresnis superkontinuumo spektras. Dél siy priezasciy,
NaCl ir KBr kristaluose generuojamy femtosekundiniy Sviesos gijy energijos staigiai mazéjo, o
superkontinuumo spektrai bégant laikui siauréjo. Taciau pasiekus pusiausvyra tarp spalviniy

centry generacijos ir juy skilimo, buvo gauti nebekintancios energijos ir spektry plocio rezultatai.
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ISvados ir rezultatai

. NaCl ir KBr kristaluose dél plataus draustinés energijos tarpo, zadinant 72 fs trukmeés ir
3,6 pum bangos ilgio impulsais, yra generuojama labai plataus spektro superkontinuumo
spinduliuoté. NaCl kristale generuojamas superkontinuumas 0, 72 — 5, 38 pm bangos ilgiy
srityje, kurio plotis atitinka 2,9 optinés oktavos, o KBr kristale 0,85 — 5,31 pm, kurio

plotis atitinka 2,6 optinés oktavos.

. NaCl ir KBr kristaluose besiformuojantys defektai - spalviniai centrai, salygoja femto-
sekundiniy Sviesos giju spektriniy, erdviniy ir energetiniy parametry greita degradacija
laike. Defektai medziagos draustinés energijos juostoje indukuoja papildomus energijos
lygmenis, dél kuriy sumazéja daugiafotonés sugerties eilé, anksc¢iau pasiekiamas intensy-
vumo ribojimas ir generuojamas siauresnis superkontinuumo spektras. Norint uztikrinti
atsikartojancias sviesos gijos charaktristikas bei superkontinuumo spektro plotj butina

bandinius transliuoti.

. Energijos mazé¢jimo dvieksponentinés aproksimacijos relaksavimo trukmeés parodo, kad
NaCl ir KBr kristaluose susidaro dviejy tipy defektai - F ir M spalviniai centrai, kuriy

formavimosi greiciai yra skirtingi.
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6 Santrauka
Sigita Balandyteé

FEMTOSEKUNDINIU SVIESOS GIJU ZADINIMAS IR SUPERKONTINUUMO
GENERACIJA SARMINIU METALU HALIDU KRISTALUOSE

Superkontinuumas vidurinéje infraraudonojoje spektro srityje turi platy pritaikyma mo-
lekulinéje spektroskopijoje, parametriniame Sviesos stiprinime, keleto optiniy cikly trukmeés
impulsy generavime. Generuojant femtosekundines $viesos gijas medziagose, pasizyminciose
placia draustinés energijos juosta, gaunama superkontinuumo spinduliuoté taip pat pasizymi
ypac¢ placiu spektru. Kristalai, turintys vieng didziausiy draustinés energijos tarpy bei pasi-
zymintys ypac placiu skaidrumo langu yra Sarminiy metaly halidai, tokie kaip NaCl bei KBr
monokristalinés medziagos. NaCl skaidrumo langas apima 0,17 — 18,0 pum, o KBr 0,20 — 30,6
pm spektring sritj. Draustinés energijos tarpo verté NaCl kristale yra 9,0 eV, o KBr kristale -
7,6 eV. Todel Sio darbo tikslas - eksperimentiskai istirti superkontinuumo generacijos désningu-
mus Sarminiy metaly halidy kristaluose (NaCl ir KBr), Zadinant femtosekundiniais impulsais,
kuriy nesantysis bangos ilgis yra 3,6 pm.

NaCl ir KBr kristaluose sviesos gijos buvo zadinamos 3,6 pm bangos ilgio ir 72 fs trukmeé
impulsais. Gauti rezultatai pademonstravo labai plataus spektro superkontinuumo spinduliuo-
te. NaCl kristale buvo sugeneruotas superkontinuumas 0,72 — 5,38 um bangos ilgiy srityje,
kurio plotis atitinka 2,9 optinés oktavos. KBr kristale sugeneruoto superkontinuumo spektro
plotis buvo kiek mazesnis ir apemeé 0,85 — 5,31 pum bangos ilgiy sritj, kuri atitinka 2,6 optinés
oktavos 10~% santykinio intensyvumo lygyje.

Kartu su besiformuojanciomis sviesos gijomis, NaCl ir KBr kristaluose formavosi ir de-
fektai - F ir M spalviniai centrai. Spalviniai centrai kristaluose formavosi skirtingais greiciai,
F centry generacija spartesné M centry formavimosi atzvilgiu. Femtosekundinés Sviesos gijos
turyje indukuoti defektai, salygojo sviesos gijos spektriniy, erdviniy ir energetiniy parametry
greita degradacija laike. Norint uztikrinti atsikartojancias sSviesos gijos charakteristikas bei

superkontinuumo spektro plotj butina NaCl ir KBr bandinius transliuoti.
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7 Summary
Sigita Balandyteé

FEMTOSECOND FILAMENTATION AND SUPERCONTINUUM GENERATION IN
ALKALI METAL HALIDE CRYSTALS

Supercontinum generation in the mid-infrared spectral range is desired for various applica-
tions in molecular spectroscopy, parametrical light amplification, or in generating few-optical-
cycle pulses. Supercontinuum radiation produced by femtosecond light filamentation in ma-
terials that possess wide energy band-gap characteristics covers the broadest spectral range.
Among crystals having some of the highest energy band-gap and widest transmission window
properties are alkali metal halide crystals such as NaCl and KBr monocrystalline materials.
NaCl and KBr transmission range encompasses 0,17 — 18,0 pgm and 0,20 — 30,6 pum wave-
length range respectively. Furthermore, energy band-gap value in NaCl crystals equals 9,0 eV,
while in KBr 7,6 eV. Subsequently the purpose of this work is to experimentally investigate
the features of white supercontinuum generation in alkali metal halide crystals (NaCl and KBr)
by excitation with femtosecond pulses with a carrier wavelength of 3,6 pm.

Femtosecond filamentation in NaCl and KBr crystals was generated by 3,6 pm wavelength
and 72 fs duration pulses. Results showed a very broad spectrum of supercontinuum radiation.
Supercontinuum spectrum generated in NaCl crystal, covers wavelength range of 0,72 — 5, 38
pm that corresponds to 2,9 optical octave. In KBr crystal supercontinuum spectrum in the
0,85—5,31 um range was measured that corresponds to 2, 6 optical octave (at the 10~* intensity
level).

However, together with light filamentation, generation of defects, was observed. These
defects are called F and M color centers and formed in different time constants. F centers forms
faster than M centers. Generation of color centers results in rapid degradation of spectral,
spatial and energy parameters of femtosecond light filaments in time. Therefore, in order
to ensure the reproducible characteristics of the femtosecond light filament and the width of
the supercontinuum spectrum, it is necessary to change the transverse position of samples

constantly.
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Siame darbe buvo tiriami femtosekundiniy $viesos gijy ir superkontinuumo generacijos dés-
ningumai Sarminiy metaly halidy kristaluose. Aptariami NaCl ir KBr kristaluose atlikti eks-
perimentai bei gauti energijos mazéjimo, spektry siauréjimo bei erdviniy skirstiniy kitimo re-

zultatai.



