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Ivadas

Galingu lazeriy patikimuma ir tolimesnj vystyma riboja ju optiniu elementy kokybé [1].
Ilgg laika viena svarbiausiy kokybeés problemy islieka optiné elementy pazaida, atsirandanti
juos veikiant intensyvia elektromagnetine spinduliuote. Optinis medziagy atsparumas priklauso
nuo daugelio medziagos bei lazerio spinduliuotés savybiu [2-4]. Siekdami sukurti kokybiskus
optinius elementus, turime tinkamai charakterizuoti dabartiniy optiniy elementy pazaida bei
identifikuoti jg sukeliancius fizikinius procesus.

Siuo metu pazaidos lazerio spinduliuote slenkstis (PLSS) nustatomas standartizuotais eks-
perimentiniais metodais [5], kurie reikalauja galingy ir kokybisky lazeriniy sistemy bei zmogis-
kyjy istekliy. Norint patikimai charakterizuoti PLSS plac¢iame bangos ilgiy ir impulso trukmiy
intervale tenka atlikti daugybe matavimy. PLSS nustatymas skaitmeniniais metodais leisty
palengvinti sig uzduotj, tac¢iau vis dar truksta kokybisky ir patikimy modeliy, ypac¢ ultratrum-
piesiems impulsams, leidzianciy atlikti Siuos skaic¢iavimus.

Taigi, atsizvelgiant j ziniy ir rekomendacijy poreikj Sioje srityje, pagrindinis Sio darbo tiks-
las yra aproksimuojant eksperimentinius ultrasparciosios holografijos zadinimo-zondavimo duo-
menis jvertinti TapsOs optinés dangos fizikinius parametrus ir sukurti skaitmeninj modelj Sios
dangos optinio atsparumo prognozavimui placioje femtosekundiniy impulso trukmiy ir bangos
ilgiy srityje.

Siam tikslui pasiekti buvo keliami tokie uzdaviniai:

1. Ultrasparciosios holografijos su laikine skyra eksperimentiniy duomeny aproksimacija me-

dziagos parametry nustatymui.

2. Elektromagnetinio lauko modeliavimas optinése dangose baigtiniy skirtumy laikinéje erd-

véje metodu.

3. Laidumo juostos elektrony aprasymas daugelio spartos lygéiy modeliu teisingam griutinés

jonizacijos jvertinimui.

4. Pazaidos lazerio spinduliuote slenkscio priklausomybés nuo impulso trukmeés ir bangos

ilgio nustatymas femtosekundiniame rezime.



1 Literaturos apzvalga

1.1 Netiesiné medziagos ir spinduliuotés saveika
1.1.1 Netiesinis poliarizuotumas
Kai sviesos elektrinis laukas yra stiprus, tac¢iau jo lemiamas netiesinio poliarizuotumo prie-
das yra mazas, galima taikyti trikdinj artinj ir poliarizuotumag skleisti elektrinio lauko stiprio
laipsniy eilute [6]:
P(t) = eoxVE(t) + eoxPE2(t) + eoxPE3 (1) + ... (1)

Antrosios eilés netiesiniai optiniai reiskiniai vyksta tik medziagose, neturinc¢iose simetrijos
centro, o kubinio netiesiSkumo reiskiniai vyksta visose medziagose be iSimties [6]. Taigi, jei-
gu nagrinéjamos centrosimetrinés medziagos, dideliu tikslumu netiesinj poliarizuotuma galima

aprasyti apsiribojant treciosios eilés nariu:

P(t) = coxVE(t) + eox P E(2) (2)

Luzio rodiklio priklausomybé nuo intensyvumo $iuo atveju paprastai isreiskiama taip [6]:

n=mng+ nl (3>

kur ng yra tiesinis, o ny — netiesinis luzio rodikliai:

Ng = 1+ X(l) (4)

3 x®
"~ 4dnec

()

na

Nagrinéjant Sviesos impulsus svarbus fazés moduliavimosi reiskinys, kylantis dél netiesi-
nio luzio rodiklio. Ploksciosios intensyvumo [ ir kampinio daznio wy bangos artinyje galima
parodyti, jog dél netiesiskumo atsiranda indukuotasis fazés pokytis [6]:

w.
5p(z,t) = ——nyl(t)z (6)
c

Fazés pokycio priklausomybé nuo koordinatés z rodo, kad indukuotas fazés pokytis yra
kaupiamasis efektas sklidimo koordinatés atzvilgiu ir priklauso nuo netiesinio luzio rodiklio
zenklo. Be to, zinant, kad bangos daznis isreiskiamas kaip laikiné fazés iSvestiné, impulso fazés
moduliacija lems atitinkama jo daznio moduliacija:

Wo 5I(t)

dw(z,t) = e 2 (7)




1.1.2 Netiesiné jonizacija

Dielektriniy medziagy ir puslaidininkiy jonizacija galima nagrinéti dviem atskirais atvejais:
kai fotono energija Ey yra didesné arba mazesné uz draustinés juostos tarpa A. Jei medziagos
draustinés juostos tarpas yra siauras (Ey > A) — vyksta tiesiné sugertis, t.y. medziagai sugérus
vieng fotong atsiranda skylés ir elektrono pora. Tacdiau medziagose, kuriy draustinés juostos
tarpas yra platus (Ey < A), tiesiné sugertis vykti negali, nes elektrono islaisvinimui i§ atomo
neuztenka vieno fotono energijos. Kadangi siame darbe bus nagrinéjamos dielektrinés plataus
draustinés juostos tarpo medziagos, todél toliau siame skyriuje bus placiau aptarti netiesiniai

jonizacijos mechanizmai.

Daugiafotoné ir tuneliné jonizacija

Jei spinduliuotés elektrinis laukas yra pakankamai stiprus, elektronai gali buti jonizuojami
netiesiniais daugiafotonés arba tunelinés jonizacijos mechanizmais [6]. Daugiafotonés jonizacijos
metu medziaga vienu metu sugeria du ar daugiau fotony, kuriy suminés energijos uztenka
elektrono islaisvinimui iS atomo potencinio lauko. Jei spinduliuotés elektrinis laukas yra itin
stiprus, jis taip pat iskreipia atomo potencinj lauka, o tai sudaro galimybe elektronui lengviau
pro ji tuneliuoti j laidumo juosta. Siy abiejy procesy matematiniam aprasymui daznai yra

naudojama Keldysh jonizacijos teorija [7], pagal kuria jonizacijos sparta aprasoma taip:

} (9)

kur Qk yra létai kintanti amplitudé:
Cia lauztiniai skliaustai nusako sveikaja skaiciaus dalj, ® yra Dawson integralas, K ir E —

T — K(¢) — E(¢) m2(<x+1>—1+n)
Q1) =\ oK) 2 {eXp ¢ [\/ 2K (0)E(0)

pilnieji pirmojo ir antrojo tipo eliptiniai integralai, kuriy argumentai 6 ir ¢:

b— \/%72 (10)
6= ——— (11)

VT

yra isreiksti Keldysh parametru ~:

(12)



Cia w yra kampinis lazerio spinduliuotés daznis, I — lazerio spinduliuotés intensyvumas, n
— medziagos luzio rodiklis, m.; — elektrono efektiné masé, A — medziagos draustinés juostos
tarpo plotis, e — elektrono kruvis, ¢ — Sviesos greitis vakuume, ¢y — vakuumo dielektriné skvarba,

h — redukuotoji Planck konstanta.

Jonizacijos spartos lygtyje (8) taip pat yra narys A.s, kuris nusako elektrinio lauko modi-
fikuota efektinj draustinés juostos tarpo plotj:

2AE(9)
A,y =220 (13)
e
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1 pav. Jonizacijos spartos ir Keldysh parametro priklausomybé nuo intensyvumo [8].

Jonizacijos spartos lygtis (8) nuo originaliosios Keldysh lygties [7] skiriasi daugikliu 2, kuris
reikalingas siekiant jskaityti elektrony sukiniy iSsigimima kietuose kunuose [9].

Taigi, Keldysh jonizacijos teorija apjungia daugiafotonés ir tunelinés jonizacijos mecha-
nizmus (Pav. 1), o kiekvienos i$ ju indélj nusako atvirkscias intensyvumui dydis — Keldysh
parametras v (Pav. 2). Jei v < 1.5 dominuoja tuneliné jonizacija, jei v > 1.5 — daugiafotonée

jonizacija. Jei v ~ 1.5 abiejy mechanizmy indélis yra panasus.



y<1,5 v~15 v>1.5
a) Tuneliavimas b) Tarpinis reZimas ¢) Daugiafotoné

jonizacija
g %

2 pav. Jonizacijos mechanizmo priklausomybé nuo Keldysh parametro v [8]: a) dominuoja tuneliné
jonizacija, b) vyksta ir tuneliné ir daugiafotoné jonizacija, ¢) dominuoja daugiafotoné jonizacija.

Laisvyjy kruvininky sugertis

Kadangi laidumo juosta yra tolydi, laisvieji medziagos elektronai, sudarantys elektrony
plazma, gali sugerti lazerio spinduliuote. Drude dar 1900 m. pasiulé vis dar placiai naudojama
modelj laisvuyju elektrony ir elektrinio lauko saveikos aprasymui [10]. Elektrony sklaidos trukmeé
dielektrikuose yra 1-100 fs eilés [11]. Pagal §j modelj, laisvyju kruvininky ir medziagos saveika
aprasoma tik elektrony sklaidos trukme 7p, kuri lemia elektrony energijos praradima. Slopi-
nimas reikalingas, nes realiose medziagose visuomet vyksta tam tikras energijos praradimas
dél neelastiniy saveiky. Pavyzdziui, kietuosiuose kuinuose elektronai gali prarasti energija dél
neelastiniy susidurimy su fononais. Pagal Drude modelj, laisvieji elektronai medziagoje kuria

tokij elektrinj poliarizuotuma Pp [11]:
w
PD = —Eo#E = —€0€T7DE (14)

Cia €, p yra santykiné dielektriné skvarba, w, p — rezonansinis plazmos daznis:

ND€2
€0Mp

(15)

Wp,D =

Np — laisvyjy elektrony tankis, mp — ju efektiné mase, e — elektrono kruvis, ¢y — vakuumo
dielektriné skvarba
Kaip matome i (14) israiskos, Drude modeliu aprasomos elektrony plazmos kuriama santy-

kiné dielektriné skvarba yra kompleksinis dydis. Atskyre realia ir menama dalis gauname [11]:

2 .2
W, D™D
Re(eer) = —1_‘?77% (16)
w2 T
b (17)

Im(e,p) = —~ 22— e
m(enn) = T T a2

IS realiosios dielektrinés skvarbos dalies matome, jog elektrony plazma kuria neigiama luzio
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rodiklio pokytj, o iS menamosios — jog elektrony plazma pasizymi ypac didele sugertimi daz-
niams, mazesniems uz plazmos daznj (w < wy, p) ir yra praktiskai skaidri dazniams, didesniems

uz plazmos daznj (w > wy p).

Suristyjy kruvininky sugertis

Suristieji kruvininkai, taip pat kaip ir laisvieji, medziagoje kuria tam tikra elektrinj polia-
rizuotuma. Drude modelis medziagos aprasymui Siuo atveju jau nebetinkamas, tad ji suristie-
siems kruvininkams pritaiké Lorentz, postuluodamas, jog jéga tarp suristyjy elektrony ir atomo
gali buti aprasoma Hooke désniu, o suristieji elektronai charakterizuojami rezonansiniu dazniu
wy, bei sklaidos trukme 7. Kai 8i sistema yra veikiama elektrinio lauko, elektronai yra iSvedami
i§ pusiausvyros padéties ir pradeda harmoniskai svyruoti. Sis kruvio svyravimas sukelia laike

kintantj dipolinj momenta, kuris lemia tokia makroskopinio poliarizuotumo priklausomybe [11]:

2
W
PL = €p p.L E= 6067‘7LE (18)

2 2w
(w} - w2 — 22)

Cia €, 1, yra santykine dielektriné skvarba, o w, ;, — plazmos daznio analogas:

NL€2
€omr

(19)

Wp,L =

Nj, — suristyjy elektrony tankis, mj — efektiné jy maseé.
Kaip ir Drude modelio atveju, galime iSskirti realig ir menamaja Lorentz modelio santykinés
dielektrinés skvarbos dalis [11]:

wy (Wi —w?)

Re(e,) = 5 (20)
(W} —w?) + (2)
Im(e, ) = WZZ)’L% (21)

2 2)2 w0\’
W} -w?)’+ (2)
Siy dydziy pavyzdiné priklausomybé pateikta 3 pav. Matome, jog ties wp, 1, stebima sugerties

juosta, kurios plotis v = 7, ! Ties rezonansu taip pat kei¢iasi realiosios dielektrinés skvarbos

dalies zenklas.
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3 pav. Dielektrinés skvarbos realiosios (€;) ir menamosios (e2) daliy, bei luzio rodiklio realiosios (n) ir
menamosios (x) daliy priklausomybé nuo daznio pagal Lorentz modelj [11]. Cia v = T ! yra slopinimo
parametras.

Smuginé jonizacija

Kadangi laisvieji kruvininkai sugeria elektromagneting spinduliuote, elektrono energija gali
tapti didesné uz medziagos draustinés juostos tarpa [9]. Sis elektronas smiiginiu bidu gali joni-
zuoti dar vieng valentinés juostos elektrong — turésime du elektronus laidumo juostos apacioje
(4 pav.) [6]. Kiekvienas is Siy elektrony taip pat sugeria elektromagnetine spinduliuote ir gali
jonizuoti dar daugiau valentinés juostos elektrony. Gausime griutinj procesa, kuris tesis tol, kol

elektromagnetiné spinduliuoté bus pakankamai intensyvi.

s Laisvyjy kriivininky f Smiiginé
Wi, g sugertis jonizacija

Y

4 pav. Smuginés jonizacijos mechanizmas [8].

Svarbu pastebéti, jog Zymiai griutinei jonizacijai reikalingas tam tikras pradinis elektrony

tankis, kuris gali buti sukuriamas daugiafotonés ar tunelinés jonizacijos metu [2].



1.2 Optiné medziagy pazaida ultratrumpaisiais lazerio impulsais

Intensyvi lazerio spinduliuoté sgveikaudama su optiniais elementais gali juos pazeisti. Op-
tiné pazeida — tai bet koks negrjztamas lazerio spinduliuotés sukeltas tiriamo objekto charak-
teristiky pokytis [12]. Siame skyrelyje bus pladiau aptarta optiné medziagy pazaida femtose-

kundiniais lazerio impulsais.

1.2.1 Pazaidos mechanizmas

Lazeriu sukelta skaidriy dielektriniy medziagy pazaida islieka aktyviu diskusiju objektu
nuo pat galingy lazeriniy sistemy vystymo pradzios. Siuo metu gerai zinoma, kad eksponuo-
jant medziagg impulsais, kuriy trukmé didesné uz 10 ps, pazaidos slenkstis yra proporcingas
kvadratinei Sakniai i$ impulso trukmeés (5 pav.), o pazaida vyksta dél medziagos kaitimo lazerio
impulso metu [2]. Tac¢iau ultratrumpiesiems impulsams (< 10 ps) Sis désnis nustoja galiojes [2].
Tikrieji procesai, lemiantys femtosekundiniais impulsais sukelta dielektrinj pramusimg ir ablia-
cija vis dar néra zinomi. Tarp pasiulyty mechanizmy yra elektrony plazmos susidarymas [13]
ir Kuloninis sprogimas [14]. Siuos fizikinius vyksmus lemia medZiagos jonizacija bei sugertos

energijos kiekis.

50

- N
(4] o -
T T T T T

Pazaidos slenkstis (J/cm?)

N

1 PR, 1| s ek PRI | m
1 10 100 1000
Impulso trukmé T (ps)

5 pav. Lazeriu sukelto pazaidos slenksé¢io priklausomybé nuo impulso trukmeés lydytam kvarcui [2].

Femtosekundiniame rezime sugertis vyksta daug greiciau negu energijos perdavimas gardelei
— elektronai kaista daug grei¢iau, negu atvésta prarasdami energija fonony sklaidos mechaniz-
mais [9]. Todél tradiciskai medziagos pazaidos mechanizmas yra grindziamas elektrony tankio
augimu dél daugiafotoneés, tunelinés ir griutinés jonizacijos, kol pasiekiama kritiné jo verté (plaz-
mos daznis pasidaro lygus spinduliuotés dazniui) [8]. Kritinio tankio plazma stipriai sugeria
lazerio spinduliuote, kol pasiekia pakankama tankj, jog pradéty ja atspindéti. Impulsui jau pra-

éjus, plazmos energija yra perduodama gardelei [9]. Sis smiiginis energijos perdavimas (daug

9



trumpesnis uz terminés difuzijos trukme) lemia milziniska lokalizuotg temperaturos padidéjima
ir sukelia strukturinius pakitimus arba medziagos abliacija [8].

Taciau klasikinis pazaidos mechanizmo modelis nepaaiskina akumuliaciniy pazaidos efekty —
veikiant medziaga pasikartojanciais lazerio impulsais, jos pazaidos lazerio spinduliuote slenkstis
mazéja [15]. Zadinimo-zondavimo eksperimentai parodé, jog be elektrony plazmos svarbia jtaka

medziagos pazaidai lazerio spinduliuote daro ir eksitonai, bei ju kuriami defektai [16].

Eksitonai

Bendruoju atveju, kietyjy kuny sugerta elektromagnetiné spinduliuoté yra paverciama ele-
mentariaisiais suzadinimais — elektrony ir skyliy poromis, kurios gali sudaryti Coulomb jéga
susietus, elektriskai neutralius skylés ir elektrono darinius — eksitonus [9]. Eksitonai, pagal savo
rysio energija, daznai yra skirstomi j dvi grupes: silpnai suristus Wannier-Mott eksitonus (ti-
piné rysio energija 0,001 eV) ir stipriai suriStus Frenkelio eksitonus (tipiné rysio energija 0,1-1
eV) [17]. Elektronai, skylés ir eksitonai relaksuoja ir praranda energija nelokalizuotais ir loka-
lizuotais kruvininkuy-gardelés saveikos mechanizmais [17]. Kai kuriose dielektrinése medziagose
svarbiausias relaksacijos mechanizmas yra elektrony ir skyliy energijos lokalizavimas, kuris su-
kuria savaime pagautuosius kruvininkus, ypac¢ savaime pagautuosius eksitonus, kuriy energijos

pakanka lokalizuotam gardelés persiskirstymui ir defekty generacijai [17].

Savaime pagautieji eksitonai

Eksitony rekombinacija yra nestabili: jie gali relaksuoti tiek lokalizuotais, tiek nelokalizuo-
tais kanalais. Dielektrikuose lokalizuota relaksacija susidarant savaime pagautiems eksitonams
yra daug tikétinesné [17]. Savaiminé pagava — tai lokalizacija gardelés vietoje, kurioje iki tol
nebuvo jokiy defekty (vakansijy ar priemaisy). Terminé fliuktuacija ir mazi medziagos gardelés
netobulumai gali sukurti pakankamg potencinio barjero deformacija, kad joje buty jkalintas kru-
vininkas [17]. Savaime pagautuyju eksitony nagrinéjimas dielektrikuose yra svarbus dél to, kad
jie yra pagrindinis mechanizmas elektroniniams suzadinimams paversti energetiniais atominiais
procesais, tokiais kaip defekty formavimasis. Pirmieji savaime pagautyjy eksitony formavimasi
SiO, eksperimentiskai stebéjo Tanimura ir kt. [18].

Egzistuoja keli eksitony pagavos mechanizmai medziagg veikiant lazerio spinduliuote. Eksi-
tony pagava gali vykti arba tiesiogiai is jonizuotos elektrono ir skylés poros, arba per savaiming
skylés pagava, kuri tik po to pagauna laisvaji elektrona [16]. Nuo to kaip vyksta eksitono
pagava priklauso laikiné sugerties charakteristika. Jeigu eksitonai formuojasi tiesiogiai, laikiné
charakteristika nepriklauso nuo intensyvumo ir eksitony pagavos trukmeé yra pastovi [16]. Jeigu
eksitony formavimasis vyksta per tarpine skyliy pagava, eksitony pagavos trukmé priklauso nuo
intensyvumo — jam didéjant pagavos trukmeé trumpéja [16]. Tiesioginé eksitony pagava vyksta

oksiduose (pavyzdziui, SiOj), o tarpiné — Sarminiuose haliduose, tokiuose kaip NaCl [16].
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Buvo parodyta, jog SiOs sugerties laikiné charakteristika [19] sutampa su savaime pagauty
eksitony atsiradimo laikine charakteristika, o pagavos trukme yra apie 150 fs [16]. Savaime pa-
gautieji eksitonai rekombinuodami liuminescuoja, o jy liuminiscencijos spektrai gali buti tiriami
laikinés skyros spektroskopija. Savaime pagautyjy eksitony liuminiscencijos spektro maksimu-
mai SiOy buvo stebimi ties 5,2 €V ir 4,2 eV [20], o plonasluoksnése TasO5 dangose ties 2,25
eV [21].

Defektai

Kaip jau buvo minéta anksciau, savaime pagautieji eksitonai yra vienas pagrindiniy budy
elektroninius suzadinimus paversti energetiniais atominiais procesais, tokiais kaip defekty for-
mavimasis [15]. Sarminiuose haliduose savaime pagautieji eksitonai izomerigkai transformuojasi
i Frenkelio defekty poras, sudarytas i$ F-centry (spalviniy centry) — halogeno vakansiju, kurias
uzpildo elektronas, ir H-centry — tarpgardeliniy halogeny jony, skylémis susiety su gardelés
halogeny jonais [17]. Oksiduose iS savaime pagautyju eksitonuy taip pat formuojasi gardelés
defektai, tokie kaip E’-centrai — deguonies vakansijos su pagautomis skylémis ant vieno is gre-
timy silicio atomuy, ir nesijungiantieji deguonies-skylés centrai (angl. non-bridging oxygen-hole
centers — NBOHC) [17]. Sie defektai toliau gali evoliucionuoti sudarydami peroksidines jungtis
ar radikalus [17]. Gardeléje susidare defektai sukuria papildomas sugerties juostas, analogiskas
gardelés priemaiSoms [15]. Jeigu relaksuojanciy savaime pagauty eksitony skaicius yra pakan-
kamai didelis, formuojasi defekty klasteriai, kurie gali sukelti makroskopine gardelés pazaidg.
Deél defekty greitai didéjantis lokalusis turis taip pat gali sukelti smugines bangas, kurios taip

pat pazeidzia gardele [15].

1.2.2 Pazaidos priklausomybé nuo bangos ilgio

Kadangi skaidriy dielektriniy medziagy pazaida femtosekundiniame rezime prasideda nuo
daugiafotonés jonizacijos, naturalu tikétis, jog pazaidos lazerio spinduliuote slenkstis priklausys
nuo lazerio spinduliuotés bangos ilgio. Kintant bangos ilgiui, Suoliskai keiciasi daugiafotonés
jonizacijos eilé. Kaip matome i$ 1 pav., kuo mazesné daugiafotonés jonizacijos eilé, tuo didesné
tokios jonizacijos tikimybé. Gallais ir kt. atliko iSsamy dielektriniy medziagy pazaidos laze-
rio spinduliuote slenkscio tyrimg 300-1000 nm bangos ilgiy srityje su 100 fs trukmes lazerio
impulsais [4]. Siam darbui aktualiy medZiagy (SiO; ir TayOs) priklausomybeés pateiktos 6-7

pav.

11



T T T T T T T
351 v SiO, (fim) =  Modelis
, v SiO, (bulk) = Modelis
~3O0F 2 I
£
225k ] ]
~ T T "T -
o X v
Zool T RIS 1 i
c R RSO |
@ T T A i
“15) A S
< e T
)g 1.0+ Y _
O_‘ I B
05} |
0.0 ! 1 i

1.0 1.5 2.0 2.5 3.0 3.5 4.0
Fotono energija (eV)

6 pav. SiOq pazaidos lazerio spinduliuote slenkscio priklausomybé nuo fotono energijos 100 fs trukmeés
lazerio impulsams [4].
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7 pav. TasO5 pazaidos lazerio spinduliuote slenksé¢io priklausomybé nuo fotono energijos 100 fs trukmeés
lazerio impulsams [4].

Kaip matome, abiejy medziagy PLSS mazéja, didéjant fotono energijai, taciau matomi

suoliai, kurie atsiranda dél daugiafotonés jonizacijos eilés kitimo.

1.2.3 Pazaidos priklausomybé nuo impulso trukmeés

Yra nemazai bandymy atlikti sisteminius PLSS tyrimus nuo lazerio impulso trukmés ir
rasti bent empirines iSraiskas PLSS nustatymui [3]. Vienas tokiy tyrimu optinéms dangoms yra
pateiktas 8 pav. Jo metu nustatyta empiriné PLSS priklausomybé nuo impulso trukmes (20 fs

- 2 ps ribose):
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Fprss = (—0.16 + 0.074E,,,) 7" (22)

Cia E,q, yra medziagos draustinés juostos tarpas (eV), 7 — impulso trukmeé (fs), o & —
laipsninis parametras, kurio vertés jvairioms medziagoms yra pateiktos 1 lenteléje. Matyti,
jog parametras k praktiskai nepriklauso nuo medziagos draustinés juostos tarpo ir tirtoms

medziagoms yra x = 0.33 4+ 0.03.

T m
2 gl ®
= H a
< 5 o
2 o
Zaf
;‘O 3
2 3
3
22
& 1F

0

10

Impulso trukmeé, fs

8 pav. Optiniy dangy pazaidos lazerio spinduliuote slenksé¢io priklausomybé nuo impulso trukmes [3].

1 lentelé. Laipsninio parametro k vertés jvairioms medziagoms [3].

MedzZiaga Eyqp, €V K
TiO2 3.3 0.28 4+ 0.02
Ta205 3.8 0.33 £ 0.02
HfO2 5.1 0.30 £ 0.01
Al1203 6.5 0.27 &£ 0.01
Si02 8.3 0.33 £ 0.01

1.3 Pazaidos lazerio spinduliuote tyrimas ultrasparcigja holografija

Pazaidos lazerio spinduliuote tyrimams pastaruoju metu pradéta naudoti ultrasparcioji ho-
lografija [22]. Ultrasparciosios holografijos zadinimo-zondavimo eksperimento metu gaunami
santykinio pralaidumo ir faziniai vaizdai tiek su laikine, tiek su erdvine skyra. Sis metodas pui-
kiai tinka fizikiniy procesy tyrimams tiek pries susidarant pazaidai, tiek ir jos metu. Pavyzdiné

ultrasparciosios holografijos schema pateikta 9 pav.
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9 pav. Ultrasparciosios holografinés mikroskopijos schema pazaidos lazerio spinduliuote tyrimui [22]

Matavimo metu lazerio impulsai (1030 nm, 300 fs) padalinami j dvi dalis. Viena dalis
— zadinantysis impulsas, fokusuojamas j bandinj 45 laipsniy kampu. Kita dalis nekolinearaus
optinio parametrinio stiprintuvo pagalba yra suspaudziama iki 25 fs su 550 nm centriniu bangos
ilgiu ir padalinama j atraminj ir zonduojantj impulsus. Taip gaunamas daugiau nei 10 karty
santykis tarp zadinanciojo ir zonduojanciojo impulsy trukmiy.

Zonduojantis impulsas krenta statmenai j bandinj su tam tikru vélinimu zadinancio impulso
atveju, o uz bandinio yra surenkamas mikroskopo objektyvu ir interferuodamas su atraminiu
impulsu ant CCD kameros (C1) sukuria holograma. Taip pat naudojama papildoma CCD
kamera (C2) amplitudiniam vaizdui gauti. Atstate holograma gauname fazinj vaizda su erdvine
skyra. Siuo metodu gauti santykinio pralaidumo ir fazés poky¢io vaizdai skirtingo storio TasOj
dangoms pateikti 10 pav.

Matome, jog gali buti identifikuoti maziausiai trys skirtingi procesai. Iki 200 fs amplitu-
diniame vaizde nematome jokio pokycio, kai tuo tarpu faziniame vaizde stebimas Kerr efektas
bandinio pagrinduke. Ties 200 fs stebime stipry pralaidumo sumazéjimg ir neigiamg fazés
pokyti, kuriuos sukelia elektrony plazma. Ties 200 ps stebimi ziedo formos pokyciai tiek amp-
litudiniame, tiek faziniame vaizduose yra sukelti smuginés bangos, kuri susidaro elektronams

perdavus energija gardelei [22].
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10 pav. Ultrasparciosios holografijos metu gauti santykinio pralaidumo ir fazés pokycio vaizdai skir-
tingo storio TapOs dangoms. [22]

1.4 Pazaidos ultratrumpais lazerio impulsais modeliavimas
1.4.1 Griutiné jonizacija
Pazaidg ultratrumpaisiais lazerio impulsais bandoma modeliuoti jau daugiau nei 40 mety.

Dar 1974 m. Bloembergen pasiulé naudoti spartos lygtis su daugiafotonés jonizacijos ir tiesiniu

griutineés jonizacijos nariu, proporcingu elektrony tankiui laidumo juostoje [13]:

wgr = ol (t)N(t) (23)

Cia Wy, — smMugines jonizacijos metu generuojamy elektrony sparta, o — griutinés jonizacijos
koeficientas, I — spinduliuotés intensyvumas, Nop — laidumo juostos elektrony tankis.

Bloembergen teige, jog daugiafotoneés jonizacijos metu sugeneruoty elektrony neuztenka
medziagai pazeisti, tac¢iau jie yra tarsi uzkratas smuginei jonizacijai, kuri veda prie pazaidos.
Véliau §; modelj praplété Stuart ir kt. (11 pav.), ji papildydami Fokker-Planck lygtimi elektrony
pasiskirstymo apraSymui [2]. Jiems pavyko parodyti, jog Sis modelis gerai apraso abliacijos
slenkscio priklausomybe nuo impulso trukmés iki 10 ps. Spartos lygti pilnu Keldysh formalizmu

ne tik daugiafotonés bet ir tunelinés jonizacijos aprasymui papildé Tien ir kt. [23].
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11 pav. Daugiafotonés ir grititinés jonizacijos indélis j elektrony tankj laidumo juostoje, veikiant
medziaga Gauso formos impulsu [2].

1.4.2 Tarpiniai lygmenys

Spektrinés interferometrijos matavimai su laikine skyra leido pamatyti skirtumus tarp kru-
vininky dinamikos AlyOj3 ir SiOg [24]. Al,O3 buvo stebimas fazés pokytis dél momentinio Kerr
efekto ir priesingas fazés pokytis dél sugeneruotos elektrony plazmos (12 pav. a). Taciau SiO,
buvo stebima greita kriivininky relaksacija j tarpinius lygmenis (12 pav. b). Siy duomeny

paaiskinimui spartos lygtys buvo papildytos pagavos nariu.
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12 pav. Zonduojanciojo impulso fazés pokytis AlyOs ir SiOg medziagoms gautas spektrinés interfero-
metrijos budu [24].

Vélesni bandymai rémesi eksperimentais, kuriais nustatyta, jog lazerio sukeltas pazaidos
slenkstis nekinta gana pla¢iame impulsy pasikartojimo dazniy intervale (1-1000 Hz) [21], ta-

¢iau mazéja daugelio impulsy atveju, kol pasiekia tam tikra pastovig verte [21,25]. Sie faktai
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leido daryti prielaida, jog egzistuoja akumuliacing medziagy pazaida lemiantys tarpiniai lygme-
nys [25]. Modeliai su tarpiniais lygmenimis, kurie vaizduoja savaime pagautuosius eksitonus ar
ju sukurtus medziagos defektus, gana tiksliai paaiskina lazeriu sukelta pazaidg daugelio impul-
su atveju [16,21,25,26], nes Sie lygmenys ne tik tampa pradiniu elektrony saltiniu tolimesniy
impulsy griutinei jonizacijai, bet ir patys jvairiais reklasacijos mechanizmais gali kurti gardelés
defektus [17]. Pavyzdiné lygmeny diagrama pazaidos lazerio spinduliuote modeliavimui pateikta
13 pav. Jos pagrinda sudaro laidumo juosta bei lygmenys draustinéje juostoje, kurie skirstomi j
sekliuosius bei giliuosius pagal jonizacijos mechanizma (seklieji jonizuojami tiesiskai, o gilieji —
daugiafotonés jonizacijos budu). Pasirinktam kiekiui lygmeny yra uzrasoma spartos lygciu sis-
tema, jskaitanti daugiafotone ir tuneline valentinés juostos elektrony jonizacija, laidumo juostos
elektrony relaksacija i tarpinius lygmenis, siy lygmeny pakartotine jonizacija, ar relaksacija }

valentine juostg. Sios lygtys dazniausiai sprendziamos skaitmeniskai.
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13 pav. Apibendrinta energiniy lygmeny diagrama kruvininky dinamikos modeliavimui [25].

1.4.3 Daugelio spartos lygciy modelis

Svarby indélj j pazaidos ultratrumpais lazerio impulsais modeliavima inesé Kaiser ir kt. [27].
Jie pasiulé daug fundamentalesnj metoda kruvininky dinamikos aprasymui, paremta Boltzmann
lygtimis. Jie pademonstravo, jog griutinés jonizacijos priklausomybé nuo elektrony tankio lai-
dumo juostoje néra tiesiné ir kad griutiné jonizacija SiO, tampa svarbi medziagos pazaidos
kontekste tik eksponuojant ilgesniais nei 100 fs trukmés lazerio impulsais.

Taikant standartine aproksimacija néra atsizvelgiama j tai, jog smuginiu budy kitus elektro-
nus gali jonizuoti tik didelés energijos laidumo juostos elektronai. Siekdama jskaityti sj netiesis-
kuma ir atkartoti [27] rezultatus skaitmeniskai paprastesniu modeliu, Rethfeld pasiulé naudoti
daugelio spartos lygciu (angl. multiple rate equations — MRE) modelj laidumo juostos elektrony

modeliavimui [28]. Kaip matome 14 pav., MRE modelis (1 kreivé) gana tiksliai atkartoja ki-
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netinémis lygtimis gauta sprendinj (2 kreivé), kai tuo tarpu standartiniai vienos spartos lygties

modeliai (3-4 kreivés) pervertina smuginés jonizacijos indélj.

0 —
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14 pav. Smuginés jonizacijos metu sukurty elektrony Njyrp santykis su visais laidumo juostos elekt-
ronais Ngp 300 fs trukmeés lazerio impulsui, kurio maksimalus elektrinio lauko stipris £ = 70
MV /cm [28]. 1 - daugelio spartos lygéiy MRE modelis [28], 2 - kinetinis Boltzmann lygtimis pa-
remtas modelis [27], 3 - vienos spartos lygties modelis su asimptotiniu griuties koeficientu gautu is
MRE modelio, 4 - vienos spartos lygties modelis su standartiniu griuties koeficientu.

1.4.4 Interferencinis laukas dangose

Literaturoje pasigendama korektisko optiniy dangy pazaidos fizikinio modeliavimo. Daz-
niausiai modeliuojama neatsizvelgiant j erdvine dangy strukturg ir interferencinius efektus tie-
siog modeliuojant intensyvumo gaubtine [21]. Taip pat yra bandymu naudoti analitinj pralai-
dumo matricy metoda [29] stovinciosios bangos laukui nustatyti, tac¢iau jis negali buti taikomas

itin trumpy impulsy atveju, bei modeliuojant itin dinamiskus pazaidos mechanizmus.
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2 Tyrimo metodai

2.1 Medziagos atsako modeliavimas
2.1.1 Efektiné dielektriné skvarba

Medziagos atsako modelyje jskaitysime netiesinj Kerr efekta bei laidumo juostos elektrony
plazmos ir savaime pagautyjy eksitony kuriamus poliarizuotumus. Tuomet elektring slinktj D

galima uzrasyti taip:

D =¢cVE+P (24)

kur etV yra santykiné tiesiné dielektriné skvarba:

€D — 1 4O (25)

o P — elektrinis poliarizuotumas, sudarytas is netiesinio Kerr atsako, laidumo juostos elekt-
rony plazmos atsako pagal Drude modelj (14) ir savaime pagautujy eksitony atsako pagal Lo-
rentz modelj (18):

P =Px + Pcp + Pgre (26)

Tuomet elektrine slinktj galime perrasyti taip:

D = 606£1)E + PK + PCB + PSTE

MQCB WQSTE

=¢ | e +xO B - 25+ — 22— |E (27)
Wit s Wsre T WU T on

= ¢o6, E

Taigi, santykiné dielektriné skvarba:

w? CcB Wzs
) 3) 1|2 P, p.STE
€& = € +X ’E| T o iw + 2 2 w (28)
W+ TCB Wsre =W T o

Galime isreiksti dielektrinés skvarbos realig ir menamaja dalis:

e = Re (e,) + ilm (¢,) = Re (€,) + i— (29)
Eow
2,2 2 2 2
2 WpTCB wy s7E (Werp — w°)
Re(e) = ¢ + ¥ [E[" — 5 w2 ’ 2 2 (30)
OB (wirp —w?)" + (rsﬁ)
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Wi foseWy s
tm(e) = w(l —11—)523 2) * p7SZETSTE P (31)
o) (Wi —w?)? 4 <—°J )
STE

TSTE

2.1.2 Laisvyjy kruvininky ir eksitony generavimo spartos

Pazymeéje elektrony tankj — Neg, savaime pagautyjy eksitony tankj — Ngrg, galime uzrasyti

kruvininky dinamikos spartos lygciy sistema:

8NCB

5 = wg (I) +wy (I, Nep) — wep-ssre (Nep) — wep—svi (Nep) (32)
ON.
;tTE = wop->stE (Ne, Nstr) — wste—>ve (NsTR) (33)

¢ia wg — Keldysho jonizacijos sparta (8), w,, — grititinés jonizacijos sparta (23), o wep—>s7g,

WeB_>vB it Wsrp_>yvp — relaksaciniai nariai:

N, N,
WCB—>STE (NCB) - <5 (1 - ﬂ) (34>
TCB->STE NSTE,max
N,
WcB->VB (NCB) - B (35)
TCB—>VB
N,
wsrp—>ve (Nsrr) = ——5TE (36)
TSTE->VB

Relaksaciniy procesy charakteringosios trukmes pazymeétos 7op_~s7E, ToB—>VB i TSTE_>V B,
o maksimalus savaime pagautyjy eksitony tankis — Ngrgma.. Maksimali pagautyjy eksitony
tankio verté reikalinga norint jskaityti pagavos sotj. Grafiné spartos lygciuy schema pateikta 15
pav.

Kadangi sis modelis bus naudojamas tik vieno impulso atveju, j savaime pagautiyjy eksito-
ny jonizacija nebus atsizvelgiama, nes didzioji jy dauguma susidaro impulsui jau praé¢jus pro

medziaga.
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15 pav. Kruvininky dinamikos modelio spartos lygciy grafiné schema.

2.1.3 Daugelio spartos lygc¢iy modelis laidumo juostos elektronams
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16 pav. Daugelio spartos lygciy laidumo juostos elektronams modelio schema.

Daugelio spartos lyg¢iy modelis laidumo juostos elektronams yra jvedamas laidumo juostos

spartos lygti (32) pakei¢iant k suriStujy spartos lygciu [28] bei jvedant griuties koeficienta «:

ON,

8_t0 =wg (I) + 2aN, — WpntNo — WeB—>STE (NeB)

ON

_6t1 = WyntNo — Wyt N1 — wep—>sre (Nop)

(37)

ON},_

81:5 L. 'LUphtNk—Q - wphtqu — WCB->STE (NCB)

ON,

a_tk = wphtNkfl — Oka — WeB->STE (NCB)

Lygciy skaiciy galima apskaic¢iuoti jvertinus kriting energija, kuria virsijes laidumo juostos
elektronas gali smuginiu budu jonizuoti valentinés juostos elektrong. Ji susideda is draustinés
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juostos tarpo E,,, bei valentines juostos elektrono osciliacijos energijos (e,s.), kuria jis igyja
elektriniame lauke [28]:
_ H
€crit = (1 + —) (Egap + <6050>) (38>
mvp
Cia u yra redukuota elektrono masé, o myp valentinés juostos elektrono masé. Vidutine
osciliavimo energija isreiskiama taip:
2 12
e‘E
<€osc> - 1.2
4w

Tuomet MRE lygciy skaic¢iy gauname kritine energija padaling i$ fotono energijos:

(39)

€crit
R |t 10
Vieno fotono sugerties tikimybe w,,; apskai¢iuojama naudojant asimptotine griuties para-

metro verte [30] ir priklauso vieno elektrono laidumo o, kuris gaunamas i$ Drude modelio [4]:

Oe 1 7
w. =
P I (2) € /2 — 1

Pagrindinis skirtumas tarp vienos spartos lygties ir MRE sistemos yra tas, jog griutiné

(41)

jonizacija MRE atveju priklauso tik nuo auksciausiojo lygmens uzpildos, o ne nuo viso elektrony
tankio. Tai lemia mazesnj griutinés jonizacijos santykj su netiesine jonizacija, kuris, kaip buvo

pademonstruota [28], tiksliau apraso elektrony plazmos kiirimasi.

2.1.4 Pazaidos lazerio spinduliuote kriterijai

Tiriant lazering pazaida spartos lyg¢iy metodais ir modeliuojant laidumo juostos elektrony
tankius, daznai nesutariama, ka laikyti pazaidos kriterijumi. Istoriskai juo laikomas kritinis
elektrony tankis, ties kuriuo elektrony plazmos daznis sutampa su lazerio dazniu [2], taciau vis
dazniau kalbama, jog sugertos energijos kiekis, o ne kritinis elektrony tankis yra tinkamesnis
kriterijus [31].

Kritinis elektrony tankis

Kaip jau buvo minéta anksciau, ties kritiniu elektrony tankiu elektrony plazmos daznis (15)

sutampa su lazerio dazniu. Jj galime iSsireiksti taip:

wegm

N, = (42)

e2

Infraraudonajai spinduliuotei $i verte yra apie:

22



N, ~10*'cm™ (43)

Sugertos energijos kiekis

Sugertos energijos kiekis turyje gali buti laikomas pazaidos lazerio spinduliuote kriterijumi
laikant, jog koks nors fizikinis mechanizmas lemia pazaida. Dazniausiai Siuo fizikiniu mecha-
nizmu yra laikomas medziagos lydymasis [31]. Medziagos iSlydymui turyje turi buti sugertas

toks energijos kiekis:

AQ = CAT (44)

Cia C yra specifiné turiné Siluminé talpa, o AT medziagos lydymosi temperatiiros ir aplinkos
temperaturos skirtumas. Pagal literaturoje pateikiamas C' ir AT vertes dielektrinéms dangoms
[31], TayO5 kritinis turinis sugertos energijos kiekis yra:

Qo 3102 (45)
m3

Kadangi optinio elemento pazaidos kriterijus turéty priklausyti nuo jo medziagos paramet-
ry, o ne lazerio spinduliuotés parametry [31], siame darbe pazaidos slenks¢io nustatymui bus

naudojamas tik kritinés sugertosios turinés energijos kriterijus.

2.2 Baigtiniy skirtumy laikinéje erdvéje metodas

Siekiant teisingai jvertinti interferencinj lauka optinéje dangoje lazerinés pazaidos susida-
rymo metu, elektromagnetinio lauko aprasymui bus naudojamas baigtiniy skirtumy laikinéje
erdvéje metodas.

Elektromagnetinj lauka medziagoje galime aprasyti Maxwell lygtimis [32]:

oD
H=— E 46
V x pr +o (46)
0B
VXE=—— 47
- ot 47)
bei medziagos lygtimis:

D = €E = ¢y, E (48)

B = pH = pop, H (49)

Cia E — elektrinio lauko stipris, D — elektriné slinktis, B — magnetinio lauko indukcija, H —
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magnetinio lauko stipris, ¢y — vakuumo dielektriné skvarba, €, — santykine dielektriné skvarba,
1o — vakuumo magnetiné skvarba, p, — santykiné magnetiné skvarba, o — medziagos laidumas.

Vienmaciu atveju (sklidimo kryptis z) (46) ir (47) lygtis galime perrasyti taip:

0H, OE,
5, =~ o +oE, (50)
0E,  0H,
= 1
R (51)

Vienmatis baigtiniy skirtumy laikinéje erdvéje metodas yra paremtas (50) ir (51) lygciy
diskretizavimu. Jeigu A, — erdvinis zingsnis, o A; — laikinis zingsnis, diskretizave antros eilés

centriniy skirtumy Yee metodu [33], gausime:

q+1 1 - GQ_Aet q eit q+% 1 q—l—% 1
Ex [m} = TUQ—A;EI [m] + @ (Hy [m + §:| — Hy {m — §:|) (52)
1 1 _1 1 A
HI? Z| = gT 2 - L (Ea 1] — E9
5 et g| = HE e 3|+ 3 1) - B2 ) (53)

Cia m zymi diskretizacija pagal erdve, o ¢ — pagal laika. Matome, jog F, ir H, yra atskirti
tiek laike, tiek erdvéje. Vienmaciu atveju jimanoma modeliuoti tik impulsus, krentancius staciu
kampu | medziagy pavirsiy.

Modelyje sugertis yra jskaitoma per laidumo narj o. Ji yra isskiriama j tiesine dedamaja o,

(elektrony ir eksitony sugertis) bei netiesine dedamaja oy, (daugiafotoné ir tuneliné jonizacija):

o=o0r+0oNrL (54)

Tiesinés sugerties jskaitymui medziagos laiduma galima iSreiksti per dielektrinés skvarbos
menamaja dalj (31) [11]:

or = ewlm (€,) (55)

Netiesinés jonizacijos jskaitymui patogu pirma issivesti sroves tankj Jyz. Ji galime gauti la-
zerio energijos kitimo sparta Jyr E prilygine laidumo juostos elektrony jgytos energijos pokyciui

dél netiesinés jonizacijos Egq,wy [34]:

INLE = onLE?* = Ejpwi (56)
Taigi:
E apWK
ONL — QE+ (57)
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2.3 Modeliavimo geometrija ir pagrindiniai parametrai

Aproksimavimui bus naudojami Siaulys ir kt. [22] 490 nm storio TayOs optinés dangos
eksperimentiniai fazés ir santykinio pralaidumo duomenys, gauti skaitmeninés holografijos su
laikine skyra metodu (17 pav.). Eksperimento metu zadinantieji 1030 nm bangos ilgio, 300 fs
trukmés ir 40 uJ energijos impulsiniai pluostai buvo fokusuojami j bandinj 45 laipsniy kampu
i 39 um (1/e) déme. Zonduojama buvo 550 nm bangos ilgio, 25 fs trukmeés impulsais, kuriy
energija buvo apie 500 karty mazesné, o diametras bent 10 karty didesnis uz zadinanciojo

impulso [22].

1,2 T T T T 0,4 T T T T
| e L_° Eksperimentas | | 02| % o Eksperimentas
1,0 = °
»n [°] o
3 ° ?
g ° = 0,0p---m-mmmooes I
5 0,8} s o ) R
E ° g -02r ° R
s 0,61 E =S o
5 S 04t °
£ 04 ° A
= LVar o 9 1
E“ ° ® o ° B 0.61 oo 1
=} () o° M o
3 0,2} °o o 7 -0,8 - <
0’0 1 1 1 1 _1’0 1 1 1 1
0 1 2 3 4 5 0 1 2 3 4 5
Laikas, ps Laikas, ps
a - Santykinis pralaidumas b - Fazés pokytis

17 pav. Ultrasparciosios holografijos eksperimento duomenys aproksimacijai: a) santykinis pralaidu-
mas, b) fazés pokytis [22].

Modeliavimui pasirinkta 2 pm erdve, kurig sudaro 1 um oro, 0,49 um TasO5 dangos sluoks-
nis ir 0,51 pm SiO, pagrindukas (18 pav.). Dangos luzio rodiklis yra 2,10 ties 1030 nm bangos
ilgiu ir 2,16 ties 550 nm bangos ilgiu, o pagrinduko atitinkamai 1,45 ir 1,46 [22]. TayO5 draus-
tinés juostos tarpas yra 3,8 eV, o SiO 8.3 €V [21].
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Oras Ta,O, SiO2

1IN e
—
0,49 um | 0,51 um
e
- >
2 um

18 pav. Modeliavimo geometrija. Modeliavimo erdve sudaro oras, TasOs danga ir SiOs pagrindukas.
Sis virtualus bandinys gali buiti eksponuojamas pasirinkto intensyvumo I, bangos ilgio A ir trukmes 7
lazerio impulsais.

Modeliavimo metu matomas fazés pokycio fonas dél pagrinduko Kerr efekto buvo laikomas
pastovia dedamaja. Jis buvo jvertintas laikant, jog luzio rodiklio pokytis dn(z) atkartojo zadi-
nanciojo impulso gaubtinés forma, kai netiesinis pagrinduko luZio rodiklis yra 4 - 10~ *%cm? /W
[22]. Eksperimentas buvo atliktas 45 laipsniy kampu (p poliarizacija), todél buvo jvertinta, jog
modeliavimui 0 laipsniy kampu reikia naudoti 13 % didesn]j intensyvumg norint kompensuoti

didesnj atspindzio koeficienta (19 pav.).

L
Nel
T
1

o
o]
T
1

o
~
T
1

=
[o))
T
1

Teorinis laukas
—— Modeliuojamas laukas

Elektrinio lauko modulis

0,0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5

Dangos pjuvis, pm

=
[

19 pav. Teorinis elektrinio lauko modulio skirstinys eksperimento metu (45 laipsniy kampas, p poliari-
zacija) ir modeliuojamas laukas (0 laipsniu kampas, 13% didesnis intensyvumas atspindzio koeficiento
kompensavimui.)
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2.4 Santykinio pralaidumo ir fazés pokycio jvertinimas

Norint aproksimuoti zadinimo-zondavimo eksperimento duomenis, reikia surasti dangos pra-
laidumg ir fazés pokytj, kurj patiria zonduojantysis impulsas.

Pralaidumo nustatymui buvo panaudota placiai taikoma atvirojo kodo biblioteka, leidzianti
optinése dangose apskaiciuoti stovinc¢iosios bangos elektrinio lauko skirstinj bei jvertinti pralai-
dumo ir atspindzio koeficientus [35]. Pralaidumas buvo skai¢iuojamas laikant kiekvieng diskre-
tizuotg erdves vietg atskira danga, turinc¢ia kompleksinj luzio rodiklj.

Fazés pokycio jvertinimui buvo naudojamas B-integralas luzio rodiklio pokyciui én(z) [6]:
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d¢ 7/22 on(z)dz (58)

1

2.4.1 Erdvés ir laiko diskretizavimas

Erdvinis (A,) ir laikinis (A;) zingsniai néra nepriklausomi dydzdiai. Tam, kad sprendinys
buty stabilus, turi galioti Courant salyga [32]:
CAt
S.=—<1 59
< (59)

kur S, yra Courant faktorius. Taigi, jeigu norime padvigubinti erdvine skyra, tenka imti ir
dvigubai mazesnj laikinj zingsnj.

T T T T T T 1,0 T T T T
33 3 Analitinis sprendinys
. w09k o Skaitmeninis sprendinys
2 01k \. ] = (diskretizacija 100 pm)
g ! E B 5a
I :
o L ]
§ 001 \.\T;. 1 =
2 1 ]‘- ]\ E
E ? e e Q
S 1ea ‘“mihﬁﬁﬁPP " :
T o o ‘e ®l o 3/ 2| e =
S LA TR T R C AR SR A ©
LI A A m
1E4 L LI
1 1 L 1 1 1 k| 0’5 1 1 1 1
0 200 400 600 800 1000 0,0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5
Diskretizacija, pm'l Dangos pjavis, um
a - Tikslumo priklausomybé nuo diskretizacijos laipsnio b - Elektrinio lauko skirstinys ties 100 pm™!

20 pav. a) Baigtiniy skirtumy laikinéje erdvéje sprendinio tikslumo priklausomybé nuo diskretizacijos
laipsnio. b) Skaitmeninio (diskretizacija 100 pm™!) ir analitinio elektrinio lauko modulio sprendiniy
dielektrinéje 490 nm storio dangoje palyginimas.

Vidutinio rezidiumo (lyginant su analitiniu sprendiniu) priklausomybé nuo erdvés diskre-
tizacijos laipsnio pateikta 20 pav (a). Matyti jog sprendinys konverguoja ir tikslumas didéja

didinant diskretizacijos laipsnj, taciau atsiranda tam tikros osciliacijos dél elektrinio lauko po-
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slinkio iSilgai dangai. Atsizvelgiant j skaic¢iavimy atminties ir laiko ribojimus, tolimesniam
modeliavimui buvo pasirinktas 100 um~! diskretizacijos laipsnis (A, = 10 nm, A; = 33 as).

Elektrinio lauko modulis Siam diskretizacijos laipsniui pateiktas 20 pav (b).
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3 Pagrindiniai rezultatai ir jy aptarimas

3.1 Eksperimentiniy duomeny aproksimacija

Aukstos laikinés skyros skaitmeninés holografijos zadinimo—zondavimo eksperimento san-
tykinio pralaidumo ir fazés pokycio priklausomybiy aproksimacijos pateiktos 21 pav. Jos buvo
gautos minimizuojant klaidos funkcija nuosekliuoju maziausiyju kvadraty programavimo (angl.
sequential least squares programming — SLSQP) metodu [36] programavimo kalbos Python ap-
linkoje ir reikalaujant jog vienas modelis tenkinty abi kreives. Relaksaciniai nariai 7cp_~yp ir
TsTE_>vB buvo ignoruojami, nes literaturoje sutinkamos jy vertés yra daug ilgesnés uz mode-

liavimo laika [24]. Aproksimacijos parametrai pateikti 1 lenteléje.

1,2 T T T T 0,4 T T T T

L0 o Eksperimentas 0.2l © o Eksperimentas
2 ) Aproksimacija || ’ Aproksimacija
£os 5
3 2
< B
g 0,6 %
£ 04 2
E} ° 3
£ 0,2 -
9]

0,0 . L L 1 -1,0 1 1 L !

0 1 2 3 4 0 1 2 3 4 5
Laikas (ps) Laikas (ps)

a - Santykinis pralaidumas b - Fazés pokytis

21 pav. Eksperimentiniy duomeny aproksimacija: a) santykinis pralaidumas, b) fazés pokytis.

Medziagos parametras Simbolis ~ Verte
Efektiné elektrony masé laidumo juostoje (kg)  mep 1m,
Efektiné savaime pagautujy eksitony mase (kg) mgrg Tme
Grititinés jonizacijos koeficientas a 10
Elektrony judesio kiekio sklaidos trukme (fs) ToB 2
Elektrony relaksacijos j eksitonus trukmeé (fs) TeB—>ste 170
Eksitoninio lygmens energija hiwsre (€V) Esrp 2,3
Eksitoninio lygmens plotis % (eV) AFEsTE 0,3
Eksitoninio lygmens maksimali uZpilda (m—3) NsrEmar 10%

1 lentelé. Aproksimacijos parametrai.

Spinduliuotés intensyvumo, kruvininky tankio ir luzio rodiklio dinamika 80 nm gylyje nuo
dangos pavirsiaus pavaizduota 22 pav. Matome, jog laidumo juostos elektronai greitai relak-
suoja i tarpines savaime pagautyjy eksitony busenas. Nustatyta savaime pagautyjy eksitony
lygmens energija (2,3 eV) yra artima literaturoje pateikiamai liuminiscencijos tyrimais gautai
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vertei (2,25 eV) [21]. Nustatyta relaksacijos trukmeé Tay,O5 (170 fs) yra artima literaturoje patei-

kiamai relaksacijos trukmei SiOs (150 fs) [16]), taigi kruvininky pagavos procesai yra panasus.

lel3

N
o

Intensyvumas (W/cm?)
o = =
n o

o
o

Luazio rodiklis
— N

n o U
-
| |

0 1 2 3 4 5
Laikas (ps)

22 pav. Spinduliuotés intensyvumo, kruvininky tankio (Neop — laidumo juostos elektronai, Ngrpg
— savaime pagautieji eksitonai) ir luzio rodiklio (n — realioji dalis, k& — menamoji dalis) dinamika
interferencinio lauko pirmajame maksimume (80 nm gylyje).

Daugelio spartos lygc¢iy modelio evoliucija pavaizduota 23 pav. Matome, jog impulso pra-
dzioje (0,73 ps) elektrony skirstinys atkartoja stovinéiosios bangos intensyvumo skirstinj (20
pav. (b)). Didéjant intensyvumui, jonizuojama vis daugiau atomuy, o laidumo juostos elektrony
energija didéja dél tiesinés sugerties. Medziaga pradeda vis labiau sugerti lazerio spinduliuote,
todél didéja elektrony tankis dangos pradzioje, o skirstinys pradeda deformuotis (0,80 ps). Ties
didziausiu smailiniu intensyvumu, dalis elektrony virsija kritine smuginés jonizacijos energija
ir jvyksta griutiné jonizacija — vienas elektronas is aukscéiausios energijos lygmens sukuria du
zemiausio lygmens elektronus (0,87-0,97 ps). Dél zymiai padidéjusio laidumo juostos elektrony
tankio $iuo momentu stebimas didziausias luzio rodiklio pokytis medziagoje (22 pav.). Impul-
so pabaigoje didziausias elektrony tankis yra dangos pradzioje, nes likusi dangos dalis buvo

ekranuota elektrony plazmos (1,5 ps).
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23 pav. Daugelio spartos lyg¢iy modelio evoliucija TasO5 dangoje.

3.2 Pazaidos lazerio spinduliuote slenkscCio prognozavimas

Panaudojant aproksimacijos metu gautus TayOs dangos fizikinius parametrus (1 lentelé)
buvo atlikti skaiciavimai pazaidos slenkscio jvertinimui 1030 nm bangos ilgio, 300 fs trukmeés
lazerio impulsui (24 pav.). Pazaidos lazerio spinduliuote slenkstis buvo nustatytas pagal darbe
minima kritinio sugertosios turinés energijos kriteriju (Q. ~ 3 - 109$). Siekiant didesnio
tikslumo, modeliavimo rezultatai buvo papildomai tiesiskai interpoliuojami. Apskaiciuotoji

verté (1,31 J/cm?) nuo eksperimentinés vertés tai paciai dangai (1,51 J/cm? [22]) skiriasi 15%.

—
(=]
W

3

—

(@)
dl

I Ca1° 3
10°F Q.=3-10"J/m

af

10°F :
b A =1030 nm 1

——300fs | -

2t

10;‘

of

10;‘

1,31 J/cm’

st

10;

Tariné sugertoji energija, J/m

10! ——ndd
0,01 0,1

— F PLSS

10
Energijos itékis, J/em’

24 pav. Pazaidos lazerio spinduliuote slenksc¢io nustatymas pagal sugertos turinés energijos kriterijy
1030 nm bangos ilgio, 300 fs trukmés lazerio impulsui.

Taip pat buvo atliktas pazaidos lazerio spinduliuote slenksc¢io jvertinimas ir kitiems bangos
ilgiams bei lazerio impulso trukméms. Modeliavimui pasirinktos 9 skirtingos lazerio impulso
trukmes logaritminiame mastelyje nuo 10 fs iki 1 ps, bei bangos ilgiai nuo 400 nm iki 1200 nm
kas 50 nm. Kiekvienai impulso trukmeés ir bangos ilgio kombinacijai buvo atlikti skaic¢iavimai su

30 energijos jtékio verciy tiesiniame mastelyje nuo 0.001 J/cm? iki 3 J/cm?. PaZaidos slenkscio
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jvertinimo metodika keliems bangos ilgiams pateikta 25 — 27 pav. Stebima tiesiné dalis log-log
mastelyje atitinka daugiafotone jonizacija, o linkis, atsirandantis didesniy energijos jtekio verciy
dalyje — griutine jonizacija. Pastebime, jog trumpy impulsy srityje kritinés vertés pasiekiamos
praktiskai tik daugiafotonés jonizacijos mechanizmu. Ilgesniyjy impulsy srityje matoma ir

nemenka griutinés jonizacijos jtaka.
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25 pav. Pazaidos lazerio spinduliuote slenks¢io nustatymas pagal sugertos turinés energijos kriteriju
1000 nm bangos ilgio spinduliuotei.
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26 pav. Pazaidos lazerio spinduliuote slenks¢io nustatymas pagal sugertos tirinés energijos kriteriju
750 nm bangos ilgio spinduliuotei.
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27 pav. Pazaidos lazerio spinduliuote slenks¢io nustatymas pagal sugertos turinés energijos kriteriju
500 nm bangos ilgio spinduliuotei.

Pazaidos lazerio spinduliuote slenksciai visoms tirtoms impulso trukmiy ir bangos ilgiy
kombinacijoms pateikti 28 pav., o pjuviai pasirinktomis asimis 29 pav. Matyti, jog pazaidos
slenkstis didéja didinant impulso trukme visiems tirtiems bangos ilgiams. Pazaidos slenkscio
priklausomybé nuo bangos ilgio kinta suoliskai, o Suoliai sutampa su daugiafotonés jonizacijos
eilés kitimu.

Griutinés jonizacijos metu sukurty elektrony dalis visoms tirtoms impulso trukmiy ir bangos
ilgiy kombinacijoms pateikta 30 pav., o pjuviai pasirinktomis asimis 31 pav. Priklausomybése
nuo bangos ilgio taip pat matyti SuoliSkumas ties daugiafotonés jonizacijos eilés kitimu, taciau
ar griutinés jonizacijos indélis didéja, ar mazéja, priklauso nuo impulso trukmes (31 pav (b)).
Taip pat jdomu pastebéti, jog kai kuriy bangos ilgiy priklausomybé nuo impulso trukmes turi

maksimumus (pvz.: 31 pav (a): 500 nm).

33



400 2
450 2
500
2 12.5
550 2
600 2
%
650 2 2 2 g
@, N
~ 700 3D =3
=) ok a
) — )
~ 750 3 O 7
.2 =4 2
= 8oo 3 2 15 3
" ) =~
o 2 4
gn 850 3 K 7%
& o z
< (2] —
M 900 3 & <
@ 8
950 3 0 EEN
o
1000 4
1050 4
0.5
1100 4
1150 4
1200 4
0

10 100 1000
Impulso trukmé (fs)

28 pav. Pazaidos lazerio spinduliuote slenkséiai tirtoms impulso trukmiy ir bangos ilgiy kombinacijoms.
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29 pav. Pazaidos lazerio spinduliuote slenkséio pjuviai pasirinktomis bangos ilgio ir impulso trukmeés
asimis. Paveiksle b punktyrinés linijos atskiria skirtingas daugiafotonés jonizacijos eiles.
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30 pav. Griutinés jonizacijos metu sukurty elektrony dalis tirtoms impulso trukmiy ir bangos ilgiy
kombinacijoms.
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31 pav. Griutinés jonizacijos metu sukurty elektrony dalies pjuviai pasirinktomis bangos ilgio ir
impulso trukmeés asimis. Paveiksle b punktyrinés linijos atskiria skirtingas daugiafotonés jonizacijos
eiles.
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IsSvados

1. Aukstos laikineés skyros skaitmeninés holografijos zadinimo-zondavimo eksperimentas kar-
tu su Siame darbe pasitlytu skaitmeniniu modeliu, paremtu baigtiniy skirtumy laikinéje
erdvéje metodu elektromagnetinio lauko modeliavimui ir daugeliu spartos lygéiy laidumo
juostos elektrony aprasymui, yra pakankamai jautri metodika eksitoniniy buiseny apibu-
dinimui dielektrinése dangose, nes nustatyta Ta,O5 savaime pagautyjy eksitony lygmens

energija (2,30 eV) nuo literaturoje randamos vertés (2,25 eV [21]) skiriasi tik 2%

2. Baigtiniy skirtumy laikinéje erdvéje metodu elektromagnetinio lauko modeliavimui ir dau-
geliu spartos lygciy laidumo juostos elektrony aprasymui paremtas skaitmeninis modelis
leidzia aukstos laikinés skyros skaitmeninés holografijos eksperimentais nustatytus dielekt-
rinés dangos parametrus panaudoti vieno impulso pazaidos lazerio spinduliuote slenkscio
prognozavimui dideliu tikslumu, nes Siame darbe pagal sugertosios turinés energijos krite-
riju jvertintas 490 nm storio Ta;O5; dangos pazaidos 1030 nm bangos ilgio, 300 fs trukmeés
lazerio impulsu slenkstis (1,31 J/cm?) nuo eksperimentinés vertes (1,51 J/cm? [22]) skiriasi
tik 15%.
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FEMTOSEKUNDINIAIS LAZERIO IMPULSAIS INICLJUOTOS PAZAIDOS REISKINIU
MODELIAVIMAS PLONASLUOKSNESE DIELEKTRINESE DANGOSE

Linas Smalakys

Santrauka

Galingy lazeriy patikimumag ir tolimesnj vystyma riboja jy optiniy elementy kokybeé. Ilga
laikg viena svarbiausiy kokybés problemy islieka optiné elementy pazaida, atsirandanti juos
veikiant intensyvia elektromagnetine spinduliuote. Optinis medziagy atsparumas priklauso nuo
daugelio medziagos bei lazerio spinduliuotés savybiy.

Siuo metu pazaidos lazerio spinduliuote slenkstis (PLSS) nustatomas standartizuotais eks-
perimentiniais metodais. PLSS nustatymas skaitmeniniais metodais leisty palengvinti Sia uz-
duotj, taciau vis dar truksta kokybisky ir patikimy modeliy ultratrumpiesiems impulsams,
leidzianciy atlikti Siuos skaic¢iavimus optinéms dangoms. Atsizvelgiant j ziniy ir rekomenda-
cijuy poreikj sioje srityje, pagrindinis sio darbo tikslas buvo aproksimuojant eksperimentinius
skaitmeninés holografijos zadinimo-zondavimo duomenis jvertinti Ta;O5 optinés dangos fiziki-
nius parametrus ir juos panaudoti PLSS priklausomybés nuo impulso trukmeés ir bangos ilgio
prognozavimui femtosekundiniy impulsy srityje.

Siam tikslui pasickti buvo atliktas elektromagnetinio lauko modeliavimas optinése dango-
se baigtiniy skirtumy laikinéje erdvéje metodu. Taip pat buvo panaudotas laidumo juostos
elektrony daugelio spartos lygc¢iy modelis standartiniy spartos lygc¢iy papildymui. Buvo istirta
pazaidos lazerio spinduliuote slenkscio priklausomybé 490 nm storio Tay;Os optinéje dangoje
10 — 1000 fs impulso trukmiy ir 400 — 1200 nm bangos ilgiy intervaluose panaudojant kritinés
sugertosios turinés energijos pazaidos kriterijy.

Darbe pademonstruota, kad laikinés skyros skaitmeninés holografijos zadinimo—zondavimo
eksperimentas kartu su siame darbe pasiulytu skaitmeniniu modeliu yra pakankamai jautri
metodika savaime pagautyjy eksitoniniy buseny apibudinimui dielektrinése dangose, nes nusta-
tyta lygmens energija (2,30 eV) nuo literaturoje pateikiamos vertés skiriasi tik 2%. Taip pat
nustatyta, jog Sis skaitmeninis modelis leidzia aukstos laikinés skyros skaitmeninés holografijos
eksperimentais nustatytus dielektrinés dangos parametrus panaudoti vieno impulso pazaidos
lazerio spinduliuote slenkscio prognozavimui dideliu tikslumu, nes apskaic¢iuotas PLSS 1030 nm
bangos ilgio, 300 fs trukmeés lazerio impulsams (1,31 J/cm?) nuo eksperimentinés vertés skiriasi
tik 15%.

Darbo pabaigoje suformuluotos iSvados, turésiancios jtakos ultrasparciyjy lazerio pazaidos

procesy sampratai bei skaitmeniniam PLSS jvertinimui.
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SIMULATION OF LASER INDUCED DAMAGE BY FEMTOSECOND LASER PULSES
IN THIN FILM DIELECTRIC COATINGS

Linas Smalakys

Summary

The development and output power of ultrashort pulse lasers is limited by the the quality
of optical elements. Laser induced damage is usually the limiting quality factor. Resistance
to electromagnetic radiation usually depends on many material and irradiation parameters.
Characterization of optical elements and identification of damage causing physical processes
leads to a creation of next generation optics.

Laser induced damage threshold (LIDT) is now usually evaluated using standardized exper-
imental methods. Computational LIDT evaluation would speed up and reduce the cost of this
process, however, there are no realiable and accurate models for calculating LIDT in ultrashort
pulse regime for optical coatings. Therefore, the main goal of this work was to fit experimental
time-resolved digital-holography pump-probe data to evualuate physical properties of TasOs
coating and use those properties to calculate laser induced damage threshold dependence on
pulse duration and laser wavelength in the femtosecond regime.

The electromagnetic field in dielectric coatings was simulated using finite-difference time-
domain method. Standard rate equation model was improved by adding multiple rate equations
model for conduction band electrons. Laser induced damage threshold was computationally
investigated in 490 nm TayOj5 optical coating in 10 — 1000 fs pulse duration and 400 — 1200 nm
wavelength regimes, using absorbed volumetric energy as damage criteria.

It was shown that time-resolved digital-holography pump-probe experiment combined with
the developed model is a sensitive technique that allows accurate description of physical para-
meters for self-trapped excitonic levels, because the determined energy of excitonic level (2,30
eV) is within 2% of that found in literature. It was also demonstrated that the proposed model
allows using these material parameters to evaluate laser induced damage threshold by a single
laser pulse with high accuracy, because the LIDT evaluated for 1030 nm, 300 fs pulse is within
15% of the experimentally measured value.

The findings of this work will aid in further development of ultrafast laser damage analysis

and computational evaluation of LIDT.
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