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Jvadas

Lazerinéje fizikoje ir spektroskopijoje iSlieka didelis poreikis tobulinti esamus ir ieskoti
naujy vidutinés (angl. mid infrared - MIR) ir tolimosios (angl. far infrared - FIR)
infraraudonosios spinduliuotés lazeriniy Saltiniy. Tokiy Saltiniy taikymo galimybés didziulés -
nuo spektroskopijos, kur apie molekuliy savybes galima spresti iS infraraudonojoje srityje
suzadinamy vibraciniy lygmeny [1, 2], iki nuotolinio lazerinio erdvinio skenavimo (angl. light
detection and ranging - LIDAR); nuo S$viesolaidinio rysio, informacija bandant kuo labiau
suspausti ir kuo daugiau jos perduoti skaidulomis, iki optinés tomografijos medicininiams
tyrimams [3] ir t. t. Intensyviai ieSkoma galimybiy infraraudonoje srityje efektyviai generuoti ir
stiprtinti labai plataus spektro ultratrumpuosius impulsus, pavyzdzZiui, optiniam parametriniam
faziSkai moduliuoty Sviesos impulsy stiprinimui (angl. optical parametric chirped pulse
amplification - OPCPA) [4, 5]. Spektroskopijoje infraraudonoji sritis aktuali molekuliy vibraciniy
lygmeny suzadinimui, o plataus spektro impulsai padeda sumaZinti matavimy trukme bei gauti
didesnj signalo / triukSmo santykj. Paprastai didZiausias plaCiajuosc¢io spektro apribojimas -

siaura naudojamy medZiagy stiprinimo juosta, taciau yra pasitlyta budy ja praplésti.

Daug tyrinéjamas impulso spektro iSplitimas Sviesolaidinése skaidulose, galimybé keisti
grupiniy greiciy dispersija, bet gaunamas superkontinuumas yra artimesnis matomam
diapazonui ir nepasizymi didele galia [6]. Taip pat daug vil¢iy dedama ir j periodiskai orientuotus
kristalus, kur keiciant orientacijos perioda galima pasirinkti fazinio kvazisinchronizmo salygas
norimoms bangoms [7]. ApraSytas bangy ilgio pasirinkimas kristalo iSsigimimo aplinkoje, kur
grupiniy greiciy dispersijai esant artimai nuliui gaunama plati stiprinimo juosta [8]. Toliau ¢ia
nagrinéjamas metodas remsis aperiodiskai orientuotuose kristaluose esancia galimybe tureti
platy fazinj kvazisinchronizma tenkinanciy bangy ilgiy diapazong kintant orientavimo periodo

dydziui kristale iSilgai pluoSto sklidimo krypties [9].

Sio darbo tikslas - naudojant aperiodi$kai orientuotus kristalus sukurti placiajuostj
infraraudonaji pikosekundinj uzkrata UAB ,Ekspla” gaminamoms suminio daZnio generacijos
spektroskopijos sistemoms, siekiant paspartinti matavimus bei pagerinti jy tikslumg pakeiciant

klasikinius siaurajuoscius derinamo bangos ilgio parametrinius generatorius.



1. Literaturos apzvalga

1. 1. Suminio daZnio generacija

Maksvelo lygtis apibudinancias elektromagnetiniy bangy saveika su medzZiaga, pritaikius
netiesinéje optikoje skaidriems dielektrikams aprasyti parodoma, kad naujy elektromagnetiniy
bangy E Saltiniu galima laikyti kintantj laike netiesinj poliarizuotuma (medZiagos tirio vieneto

dipolinj momentg - Pnr):
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kur n - medziagos luZio rodiklis, c - Sviesos greitis, €, - vakuumo dielektriné skvarba, o t - laikas.

Sviesos saveikos su medZiaga metu indukuojamas poliarizuotumas elektriniy dipoliy

artinyje apibendrintai gali buiti uZraSomas elektrinj lauka skleidZiant laipsniy eilute:

P() = e[ xPE®) + xPE2() + x®PE*@®) + ..] =PD@®) + PD @) + PO (D) +..., (1.1.2)
kur E (t) - elektrinio lauko vektoriai, o y, y®, y® - atitinkamai pirmos, antros ir tre¢ios eilés
optiniai jautriai. AukStesnés eilés lygties nariai nepateikiami dél Zymiai maZesnio indelio
poliarizuotumuli, o ir antros bei ypac trecios eilés nariai yra mazi ir tampa palyginami su tiesine
poliarizuotumo dalimi P (t) tik medZiaga veikiant labai intensyviu elektromagnetiniu lauku.
Siuos intensyvumus tapo jmanoma pasiekti pradéjus kurti ir tobulinti pirmuosius lazerinés
spinduliuotés Saltinius SeStajame XX amZiaus deSimtmetyje [10], o tai lémé ir sparty netiesinés
optikos vystymasi.

Poliarizuotumo lygtj (1.1.2) galima iSskaidyti j tiesine ir netiesine dalis:
P(t) = PT + PNT ) (1.1.3)
o y® laikant maZu ir apsiribojus tik kvadratiniu optinio jautrio nariu y® netiesinis

poliarizuotumas bus:

PNT = EOX(Z)EZ(t). (1.1.4’)



Suminio daZnio generacijos atveju turime medziagos y® ir dviejy skirtingo daZnio w, ir
w, bangy saveika (1 pav. a), kurig vaizdziai galima pateikti per energijos lygmeny diagrama (1
pav. b), kur du dazniy w; ir w, fotonai tuo paciu metu ir toje pacioje vietoje per virtualy lygmeni
sugeriami ir iSnyksta, o jy vietoje atsiranda vienas suminio daznio w3 = w; + w, fotonas. Atskiru

antrosios harmonikos generacijos atveju abi pirminés bangos bus vienodo daZnio.
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1 pav. Suminio daznio generacijos netiesiniame kristale schema a) ir lygmeny diagrama b) [11]

Elektromagnetine spinduliuote uZrasant kompleksinémis bangy amplitudémis:
E(t) = Eje @1t + E e~ @2t + | j, (1.1.5)

o Sig iSraiska jsistaCius i netiesinj poliarizuotuma (1.1.4) gauname:

Pyr = €ox @ [Efe-Ziwlt + E2e2i2t 4 2F F,e i @1+02)t 4 of Fro-i(@i-w)t 4 k.j.] +
2e0x P [E,E; + E,E]. (1.1.6)

IS Sios iSraiSkos matyti, kad dviejy intensyviy bangy ir dielektrinés medziagos saveikos
metu netiesiniame poliarizuotume gali atsirasti naujy dazniy 2w, 2w,, (w1 + W), (W1 — w3)
nariai, kurie pagal (1.1.1) lygtj indukuos elektromagnetines bangas, kintancias Siais dazniais.

Tokie procesai vadinami:

= antrosios harmonikos generacija (angl. second harmonic generation - SHG), kai
atsiranda dvigubo daZnio nariai w; = 2w, arba w; = 2w,;

= suminio daZnio generacija (angl. sum frequency generation - SFG), naujai bangai
kintant dazniu, lygiu pirminiy bangy dazniy sumai w; = w; + w,;

= skirtuminio daZnio generacija (angl. difference frequency generation - DFG), kai

naujas daZznis yra dviejy pirmyjy skirtumas w; = w; — w,.



Kuris vienas i$ naujai sukurty dazniy generuosis efektyviai ir ar apskritai generuosis,
priklausys nuo fazinio sinchronizmo salygy pasirenkant sgveikaujanciy bangy poliarizacijas,
netiesinio kristalo orientacijg ir kitus faktorius, pavyzdziui, kristalo temperatira, saveikos

geometrijg ir t. t.

Bendriausiu atveju anizotropinéje terpéje kvadratinis netiesinis jautris y? yra treéios
eilés tenzorius, taCiau ne visi jo nariai yra nepriklausomi. Pasinaudojus simetrijos savybémis
nepriklausomy tenzoriaus elementy skaiciy galima smarkiai sumazinti. Supaprastinus (1.1.6)
iSraiSka suminiam dazZniui ir kolineariam bangy atvejui indukuojamg poliarizuotuma galima

uzrasSyti:
PA (w3 = 01 + w;) = 2€0x® (w1, Wy, w3)E (w1)E (wy). (1.1.7)

Cia pateiktame suminio daZnio generacijos aprasyme paprastumo délei naudotas
skaliarinis lauky sgveikos uZraSymas, taciau bendru atveju poliarizuotumas ir elektrinio lauko
stipris yra vektoriai, greitai kintantys laike optiniu daZniu, o netiesiniai optiniai jautriai apraSomi
atitinkamai antros, trecios ir aukstesniy eiliy tenzoriais. Taip pat iSraiSky supaprastinimui
naudoti matematiniai artiniai, kai laikoma, kad saveikaujancios bangos yra plokscios ir
monochromatinés, o jy amplitudés kinta létai, medZiaga - skaidrus (be sugerties) dielektrikas,
kurio netiesinis jautris nepriklauso nuo daZnio. Detalesnj lyg€iy apraSyma galima rasti R. W.

Boyd knygoje “Nonlinear optics” [11], kuria €ia ir buvo remtasi.

1. 2. Suminio daZnio generacijos spektroskopija

Naudojantis simetrijos apibréZimu galima parodyti, kad antros eilés netiesiniai procesai
izotropinése terpése, pasizyminciose centrine simetrija, nevyksta ir netiesinis optinis jautris
x@® = 0. Tadiau medZiagy pavir$iuose ar tarpsluoksniuose i simetrija yra paZeidziama, todel
suminio daZnio generacija tampa galima i$ labai plony, vieno atominio sluoksnio eilés bandinio

sri¢iy, netrukdant kituose metoduose pasitaikan¢iam parazitiniam fonui iS turio.

Optinio jautrio tenzorius suminio daznio poliarizuotumo israiskoje (1.1.7) priklauso nuo

jvairiy salygy ir iSoriniy aplinkybiy. Matuojant suminio daznio signalo intensyvuma I (w5):



2 2
I(3) o« Y@ I(w)I(w2) o« |21 + 252 (1.2.1)

kuris proporcingas indukuotam poliarizuotumui, taigi ir kvadratiniam optiniam jautriui y®,
galima jvertinti Sio tenzoriaus komponentus, taip gaunant informacija apie molekuliy orientacija

ir sgveika su aplinka.

Saveikaujanciy bangy dazniams (ar bent vienam iS jy, pavyzdZiui w,) esant artimiems
molekuliniy medziagos lygmeny vibraciniam spektrui, netiesinis jautris gali buti iSskaidytas i
rezonansine ir nerezonansine dalis (1.2.1), kur pirmoji apraSoma per visy esanciy aplinkoje
rezonansy q suma [12]:

4q
wg+ily)’

@ _

X = Lo (1.2.2)

Cia Ag, wg ir [ atitinkamai g-tojo rezonanso amplitudé, daznis ir virpesiy slopinimo konstanta.
Taigi keiciant Zadinimo bangos w, daznj galima gauti vibraciniy lygmeny rezonansinj spektra,
kur rezonansinis A, amplitudés suintensyvéjimas susijes su makroskopiniu molekuliy
hyperpoliarizuotumo tenzoriumi £ [13], o iS gauty spektry galima spresti apie tiriamo bandinio
pavirSiuje esanciy molekuliy saveikg, rySius su kitomis molekulémis ar adsorbuotomis
medZiagomis ir t. t. Tuo tarpu keiCiant krintanciy ir generuojamy bangy geometrijg ir
poliarizacijas galima stebéti ir jvertinti skirtingus netiesinio jautrio tenzoriaus elementus,

pavirSiniy elektriniy dipoliy orientacija.

Nuo pat Sio metodo atsiradimo ir pirmy aprasSyty matavimy 1987 m. [1] iki Siy dieny
suminio daznio generacijos spektroskopija tapo galingu ir nepakeiiamu jrankiu medziagy
pavirsiy ir tarpsluoksniy analizéje. Tuomet, kaip bendresnis antrosios harmonikos generacijos
spektroskopijos atvejis, buvo pabandytas vienos i§ Zadinanc¢iy bangy spektro keitimas

infraraudonojoje srityje pavirSiniy molekuliy vibraciniy lygmeny rezonansiniam suZadinimui

[14].

Suminio daZnio generacijos spektroskopijos supaprastinta geometrija pateikta 2
paveiksle. Pastovaus bangos ilgio matoma spinduliuoté (angl. visible - VIS) kartu su derinamo
bangos ilgio infraraudongja spinduliuote (angl. infrared - IR) nukreipiamos j tiriamg bandinj, kur

pastarajai sgveikaujant su rezonuojanciais vibraciniais molekuliy lygmenimis iSspinduliuojama



suminio daznio banga - SFG signalas (wsrs = wys + w;z). Toks suminio daznio generacijoje
sgveikaujanciy bangy pavadinimy uZraSymas yra analogiskas prie$ tai vartotam w; = w; + w,,
tac¢iau dazniau randamas su SFG spektroskopija susijusioje literaturoje, todél toliau Cia jj ir

vartosime.
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2 pav. SFG spektroskopijos geometrijos pavyzdys

Kad lazerio spinduliuoté bandinio pavirSiuje suzZadinty vibracines modas, matomas ir
infraraudonasis kanalai turi sutapti tiriamoje vietoje laike ir erdvéje, o keiciant IR spindulio
bangos ilgi norimu diapazonu gaunamas vibracinis spektras. Generuojamas SFG signalas
nufiltruojamas nuo nereikalingy bangy likuc¢iy ir surenkamas bei nukreipiamas j spektra
analizuojancia sistema. Esant jvairiems poreikiams galimi bandinio padéties valdymas visomis
kryptimis, poliarizacijy kontrolé, Zadinimo spinduliy kritimo kampy keitimas, atraminis IR

kanalas ir kitos opcijos.

Kalbant apie metodo privalumus verta paminéti, kad SFG spektroskopija patogi dar ir tuo,
kad paprastai sudétingai detektuojami infraraudonojoje srityje esantys vibraciniai spektrai
suminio daznio generacijos metu pakeiCiami kur kas paprasCiau detektuojamais spektrais,
esanCiais matomojoje srityje. Tokiu atveju signaly registracijai galima naudoti jprastus
fotodaugintuvus ar CCD (angl. charge coupled device) kameras. Taip pat naudojama ir
spektroskopija su laikine skyra, kur galima tirti molekuliy suZadinimo kinetika. SFG

spektroskopija néra pavojinga bandiniams ir eksperimentai gali buti atliekami in-situ.



Viena i$ niSy, kur pasaulyje isitvirtinusi ir sékmingai konkuruoja su kitais gamintojais
UAB ,Ekspla” - pikosekundiniy suminio daZnio spektroskopiniy sistemy gamyba. Dabar SFG
spektroskopijai ,Ekspla” gaminamas ir naudojamas klasikinis optinis parametrinis generatorius
duoda siaurajuoste (<5 cm) 25 ps trukmés derinamo bangos ilgio infraraudonaja spinduliuote
mazdaug 2-10 pum ruoZe, kurio spektrine skyrg lemia parametrinio generatoriaus juostos plotis.
VIS kanalui paprastai naudojama arba 1064 nm Nd:IAG spinduliuoté, arba antra jos harmonika -
532 nm. Pirmu atveju SFG signalas generuojamas 700-960 nm spektrinéje srityje, o antru - 420-
505 nm. 532 nm VIS spinduliuoté naudojama dazniau, nes fotodetektoriai matomoje srityje

jautresni.

Tokie suminio dazZnio matavimai uZtrunka ilgai, nes duomenis reikia vidurkinti
kiekviename taske ir vieno spektro pamatavimas gali trukti apie 30 minuciy. Dél lazerio energijos
nestabilumo, aplinkos temperatiiros jtakos, esant ilgai skenavimo trukmei matavimy pabaigoje

bandinys jau gali buti ir pakites, o signalo / triukSmo santykis biina gana mazas.

Tokiu atveju, pritaikius plataus spektro infraraudongjga spinduliuote, suminio daZnio
signalas nebepriklausyty nuo nestabilumy ir neatsikartojamumo sistemoje, o integruojant
rezultatus buty gaunamas mazesnis triukSmas. Esant greitam matavimui atsiranda galimybé
matuoti ir spektry kinetika, suZadinimo relaksacija. PlaciajuosCio Zadinimo metu spektrine skyra

lemia VIS kanalo spektro plotis (jei to neriboja naudojamo spektry analizatoriaus skyra).

Siekiant gauti plaCius spektrus uztekty keliy mazdaug 500 cm! juosty, kuriomis buty
galima pamatuoti charakteringas OH linijas ar vandens pavirSiy SFG spektrus. Dar labiau plésti IR
spektrag néra prasmeés, nes smarkiai mazéja tokios generacijos efektyvumas, o ir pavieniy

spektriniy komponenciy intensyvumas lieka mazas efektyviam SFG Zadinimui.

1. 3. Fazinis sinchronizmas

Vykstant pirmiesiems netiesinés optikos eksperimentams, pavyzdziui, 1961 m., kai P.
Frankenas su kolegomis stebéjo pirmajj optinés spinduliuotés dazZnio keitimo procesg - antrosios

harmonikos generacija - nebuvo aiSkaus netiesiniy procesy, tarp jy ir fazinio sinchronizmo,

8



suvokimo, todél ir keitimo efektyvumas buvo itin mazas (10-8) [15]. Metais véliau, ]. Armstrongas
su bendradarbiais sukuré klasikine antrosios harmonikos generacijos teorijg, kuri paaiskino
pagrindinius netiesinio daznio keitimo désningumus, kur matyti, kad efektyviausia antrosios

harmonikos generacija vyksta, kai néra fazinio iSderinimo [16].
Fazinio sinchronizmo salyga:

Ak = k1 + kz - k3 = O, (1.3.1)

ke, = D (1.3.2)

kur k; - sgveikaujanciy bangy vektoriai. Tokiu atveju kaupinimo bangy indukuojamo optinio
medZiagos atsako netiesiSkumo kuriami nauji daZniai poliarizacijos bangoje, kurie veikia kaip
naujy dazniy optinéje spinduliuotéje Saltiniai, faziSkai sutampa su generuojama banga. Taip
kaupinimo bangos efektyviai perduoda energija naujai sukurtai suminio daZnio bangai arba
atskiru atveju - antros harmonikos bangai. Esant faziniam nederinimui, priklausomai nuo jo

dydZio, maZéja tribangés sgveikos efektyvumas - virSijus koherentinj sgveikos ilgj
L.=— (1.3.3)

generuojamos bangos ir ja kuriancios netiesinés poliarizacijos fazés nebesutampa ir ima

nekonstruktyviai interferuoti, o suminio daznio bangos energija graZinama kaupinimo bangai.

Za 0

<v

|

ne(('))
n.(20)

3 pav. Neigiamo dvejopo lizio kristalo paprastosios (0) ir nepaprastosios (e) bangy liizio rodiklio kreivés

antrosios harmonikos generacijos atveju ir fazinio sinchronizmo kampas [17]



Skaidriose medZiagose esant normaliajai dispersijai, kai medZziagos luzio rodiklis didéja
mazéjant bangos ilgiui, fazinis sinchronizmas gali buti pasiekiamas pasinaudojant dvejopu
anizotropiniy kristaly luziu [18]. Tokiuose kristaluose nepaprastosios bangos (e) luzio rodiklis
turi prieklausg nuo pluosto sklidimo krypties optinés aSies atzvilgiu, tad naudojant skirtingy
poliarizacijy kaupinimo ir suminio daZnio bangas fazinio sinchronizmo salygan,w; + n,w, =
nsyws tampa jmanoma. Taip pat galimi ir vektorinis bei temperatirinis sinchronizmai. Pirmu
atveju, tenkinant vektorine nekolineariai sgveikaujanc¢iy bangy vektoriy fazinio sinchronizmo
lygybe, o antru - keiCiant kristalo temperatira, kadangi nuo jos, skirtingoms medZiagoms

skirtingai, priklauso ir terpés liizio rodiklio verté.

1. 4. Fazinis kvazisinchronizmas

Fazinis kvazisinchronizmas (angl. quasi-phase-matching - QPM) - tai budas naudojant
periodines struktiras pasiekti fazini sinchronizma kristaluose, kuriuose dél per mazo dvejopo
spinduliy l0Zio paprastai jis néra pasiekiamas arba gaunamas nepakankamas energijos keitimo i
suminio daznio bangg efektyvumas [19]. Kadangi eksperimente pasirinktas netiesinio proceso
fazinio sinchronizmo pasiekimo tipas lemia ir tai, kokie efektinio netiesiSkumo tenzoriaus
elementai tokiai geometrijai galimi, ne visada pavyksta pasirinkti didZiausig kristalo
netiesiSkumo verte. Esant faziniam nederinimui kaupinimo bangai kristale nuéjus atstuma, lygy

koherentiniam saveikos ilgiui L, = suminio daznio bangos ir ja kuriancios netiesinés

T
|ak|’
poliarizacijos fazés iSsiskiria (per m/2), ir energija pradedama graZzinti atgal kaupinimui. Taip

energijy mainai tarp Siy bangy osciliuoja kristalo ilgyje atsikartodami kas 2L..

Fazinio kvazisinchronizmo idéja gimé 1962 m. ]. Armstrongo su kolegomis darbuose,
praktiskai panasSiu metu, kai buvo sukurta ir netiesiniy reiskiniy teorija [16]. Buvo pastebéta, kad
jeigu po koherentinio saveikos ilgio pavykty kompensuoti saveikaujanciy bangy faziy
iSsiderinimg, generuojamos bangos amplitudé vél pradéty augti. Pasitulytas budas supjaustyti
kristala maZais sluoksneliais ir kas antrame sluoksnelyje apversti optine asj 180 laipsniy tuo

metu buvo gana brangus ir neefektyvus dél techniniy galimybiy nebuvimo, tafiau po poros
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deSimtmeciy, iSsivysCius periodinio orientavimo technologijoms, tapo priimtini ir platesni

praktiniai metodo pritaikymai.

Fazinis kvazisinchronizmas pasiekiamas kristaluose, kuriy optinés aSies orientacija
moduliuota iSilgai sagveikaujanciy bangy sklidimo krypties - kas dvigubg koherentinés sgveikos
ilgi pasikeiCia netiesiSkumo Zenklas. Dél fazinio nederinimo pabégusios fazés po tokios
orientacijos inversijos, kurios metu generuojamos bangos fazé perSoka per m/2, pradeda vél
sutapti, o antros eilés netiesinio proceso amplitudé ir uz koherentinés saveikos ilgio
monotoniSkai auga toliau, taiau ne taip sparciai, kaip esant jprastam faziniam sinchronizmui.
Spinduliuotés keitimo efektyvumas, lyginant Siuos du sinchronizmo tipus, faziniame
kvazisinchronizme maZesnis daugikliu 2/m, taciau pastarajame galima naudoti ir tuos efektinio
netiesiSkumo tenzoriaus elementus, kuriuose dél didelio fazinio nederinimo jprastas
sinchronizmas negalimas. Tokiu atveju nelieka butinybés apsiriboti saveiky tipais su
skirtingomis kaupinimo ir pagrindinés bangos poliarizacijomis, o pasidaro jmanomos visos, tarp
ju ir vienodos, saveikaujanc¢iy bangy poliarizacijy kombinacijos, kurios kartais pasizymi ir
didesniais efektiniais netiesiSkumais. PavyzdZiui, daznai praktikoje pasitaikancio li¢io niobato
(LiNbO3) kristale jprastame faziniame sinchronizme naudojamas d31=4,35 pm/V efektinio
netiesiSkumo tenzoriaus elementas, o faziniame kvazisinchronizme pasidaro imanomas ir d33=27

pm/V, kuris dél fazinio nederinimo sumazéja iki 17 pm/V.

(a) fazinis sinchronizmas ~—_ J
L (b) fazinis kvazisinchronizmas

(c) faziy nederinimas

lauko amplitudé

4 pav. Netiesinio proceso amplitudés augimo kristale palyginimai esant idealiam faziniam

sinchronizmui (a), faziniam kvazisinchronizmui (b) ir faziniam nederinimui (c) (adaptuota pagal [11])
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Fazinis kvazisinchronizmas leidZia naudoti medziagas neturincias dvejopo spinduliy
luzio. Taip pat realizuojamas nekritinis sinchronizmas iSvengiant diafragminio-aperturinio
reiskinio, kai dél Siek tiek nevienody paprastosios ir nepaprastosios bangy krypciy, skirtingy
poliarizacijy pluoStai po tam tikro atstumo iSsiskiria erdvéje (skersinis pluosSty poslinkis).
[SsivysCius periodiSko orientavimo technologijai, pagal poreikius galima pasirinkti reikiama
kristalo periodiSkumag, taip turint galimybe gauti sinchronizmg jvairioms pasirinktoms bangoms

ganétinai placiame diapazone.

1. 5. Periodinis orientavimas

Turbut daZniausiai naudojamas fazinio kvazisinchronizmo kristaly gamybos budas -
periodinis dialektriniy netiesiniy kristaly orientavimas, remiantis feroelektrine domeny
inzinerija [20]. Siuo atveju feroelektrinis kristalas veikiamas stipriu statiniu elektriniu lauku
skersai kristalo galuose periodine struktira iSdéstyty mikroelektrody, kuriy elektrinio lauko
kryptys skiriasi ir yra apverstos viena kitos atzvilgiu. Taip uZauginami prieSingai orientuoti
domenai, tad ir netiesinio koeficiento Zenklas bangai sklindant iSilgai kristalu keiciasi. Elektrodai
formuojami litografijos buidu ir maZiausi pagaminami sluoksniai yra keliy mikrometry storio, kur
orientavimo periodo pasirinkimas lemia, kuriam bangos ilgiui bus efektyvus fazinis

kvazisinchronizmas.

a) b)

Y, 5P Y at

0.0 0.5 1.0 1.5 20

_>l_c<— ©

5 pav. Periodiskai orientuotos struktiiros pavyzdys a) ir bangy sklidimas joje b) (adaptuota pagal [21])
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Domeny perorientavimui reikalingas stiprus elektrinis laukas, pavyzdZziui, licio niobatui
apie 20 kV/mm, todél jis turi buti didesnis uz feroelektriko koercinio lauko stiprj. Taigi naudojant
tokius laukus reikia saugotis ir oro pramusimo, ir kad iSkrova nepaZeisty kristalo. Taip pat sunku
pasiekti kokybiSka ir tolygy orientavimg, atstumui tarp elektrody esant didesniam nei keli
milimetrai, todél tai apriboja gaminamy kristaly apertiuros aukstj. Stechiometrinis kristaly
auginimas leidZia sumazinti domeny perorientavimo lauko stiprj bei pasalinius fotorefrakcinius
reiSkinius. Skirtingoms medZiagoms orientuoti, be abejo, reikalingos ir skirtingos, specialiai
parinktos salygos, tokios kaip: elektrinio lauko stipris ir veikimo trukmé, elektrodams
naudojamos medziagos ir litografijos budu uZgarinamos kaukés profilis, proceso temperatiira,
kristalo pavirSiy paruoSimas ir t. t. AiSku, technologijos sudétingumas lemia ir didesne nei
dvejopo luZio fazinio sinchronizmo kristaly savikaing. Turint omenyje, kad Siam periodinio
orientavimo metodui reikalingi feroelektrikai, kristaly pasirinkimas irgi néra pats didZiausias. I$
ju vertéty iSvardinti populiariausius: jau minétg li¢io niobata (LiNbO3), liCio tantalatg (LiTaO3)
bei kalio titanilo fosfatg (KTiOPOs4 (KTP)). Literaturoje Sie periodiSkai orientuoti kristalai
trumpinami akronimais PPLN, PPLT ir PPKTP.

1. 6. Aperiodinis orientavimas

PeriodiSkai orientuotuose kristaluose periodo ilgis iSlieka pastovus per visg kristalo ilgj,
todél fazinis kvazisinchronizmas tenkinamas vienam bangos ilgiui, o tos bangos spektro plotj
apsprendZia fazinio nederinimo dydis jo aplinkoje - tolstant nuo sinchronizmo, bangos nebéra
stiprinamos. Kaip jau minéta, gauti platy spektrg jmanoma dirbant arti kristalo iSsigimimo, taiau

yra ir kitas budas, kurj Siame darbe ir naudosime.

Aperiodinis orientavimas leidZia gauti platy stiprinimo diapazong moduliuojant
orientavimo perioda iSilgai kaupinimo bangos sklidimo krypties. Sitaip fazinis
kvazisinchronizmas priklausomai nuo periodo verciy tenkinamas jvairiems bangy ilgiams ir

kristalo iSéjime gauname paciajuoste spinduliuote. Kristalo moduliacijos dydj apraSo koeficientas

’ dK V4
K = - %@
dz

(1.6.1)
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kur Kg(z) - gardelés periodiskumo k vektorius.

a) (b) ;¢

ltitltlu 10"
bt

3.2um 3.4um 3.7 um

~~

Stiprinimas, s.v.
—
o

APPLN

0 2 4 6 8 10
Kristalo ilgis, mm

6 pav. Aperiodinio orientavimo pavyzdys (a) ir skirtingy bangy ilgiy stiprinimas kristale (b)

Kristalo periodo moduliacija galima padaryti ir skersai spindulio sklidimo krypties.
Tokiu atveju transliuojant kristalo pozicijg keisis periodas ir fazinj kvazisinchronizma tenkins vis
kiti bangos ilgiai. Si geometrija tinka derinamo bangos ilgio siaurajuos¢iams parametriniams
generatoriams ir dél panaSumo vadinama véduoklés tipo (angl. Fan-Out). O sujungus skersine ir

iSilgine moduliacijas, galime gauti stumdomo placiajuoscio infraraudonojo spektro kristala.

14



2. Eksperimentai ir jy rezultatai

Sioje darbo dalyje bus aprasyti eksperimentai ir jy rezultatai bandant surasti tinkama
metodg ir optine schema placdiajuosciui infraraudonajam pikosekundiniam impulso spektrui
gauti, reikalingam norint patobulinti suminio daZnio generacijos spektroskopijos sistemas. Taip
pat aptariamas aperiodiskai orientuoty li¢io niobato (LiNbO3) ir li¢io tantalato (LiTa03) kristaly

parametry parinkimas ir periodo skai¢iavimas.

2. 1. Eksperimentas su PPSLT Kkristalu

PrieS uzsakant aperiodinj kristalg buvo atlikta keletas bandymy su 532 nm spinduliuote
ir atitinkamai tokiai spinduliuotei periodiSkai orientuotu stechiometriniu li¢io tantalato (angl.
periodically poled stoichiometric lithium tantalite - PPSLT) kristalu. Kristalas buvo véduoklés
(angl. Fan-Out) geometrijos ir specialiai augintas kontroliuojant sudedamyjy elementy santykj
(stechiometriskai), kad turéty kuo maziau defekty, galinc¢iy dél fotorefrakcijos lemti optinius
kristalo paZeidimus esant netgi maZam spinduliuotés intensyvumui. PPSLT matmenys buvo
15x13x0,5 mm, o orientavimo periodas skersai kaupinimo sklidimo krypties kito 7,7-10,1 pm

diapazonu.

Tokie véduoklés tipo kristalai naudojami kitose ,Ekspla” gaminamose parametrinés
generacijos sistemose kur generuojamos palyginti siauros juostos (10-20 cm-1) infraraudonosios
spinduliuotés bangy ilgiai derinami placiu diapazonu slenkant véduoklés tipo kristalg statmena
kaupinimo spinduliui kryptimi, tokiu budu keiciant kristalo gardelés perioda ir fazinio
kvazisinchronizmo salygas. Sio kristalo orientavimo periodo struktiira kaupinant 532 nm
leisdavo gauti nuo 690 nm iki 960 nm pagrindinés bangos ir nuo 1190 nm iki 2320 nm Salutinés
bangos spinduliuote priklausomai nuo pasirenkamos kristalo vietos. Kristalas buvo patalpintas

ant kontroliuojamos temperaturos krosnelés, palaikancios 150 °C.

Antroji harmonika gauta LiB3Os (angl. lithium triborate - LBO) kristale i§ diodais

kaupinamo kietakinio Nd:IAG lazerio PL2210 fundamentinés spinduliuotés, kur 25
15



pikosekundziy trukmeés impulsai generuojami sinchronizuoty mody osciliatoriuje ir sustiprinami

regeneraciniame stiprintuve.

Eksperimente buvo sumanyta turimg PPSLT kristalg iSbandyti patikrinant, ar pleciasi
generuojamos parametrinés spinduliuotés spektras pikosekundinius kaupinimo impulsus i
kristalg nukreipiant kampu. Tokiu budy periodiSkai orientuotame kristale biity imituojamas
aperiodiskumas, kai bangos véduoklés tipo kristale sklis nebe kolineariai kristalo periodiSkumo
vektoriui, taip patirdamos periodiSkumo moduliacija iSilgai pluoSto sklidimo krypties (7 pav.).
Kaupinimui sklindant kampu periodiSkumui ir fazinio kvazisinchronizmo salygos bus
tenkinamos vis kitiems bangy ilgiams, o nuo kaupinimo bangos kritimo kampo dydZio priklausys

ir stiprinamos juostos plotis.

532 nm

7 pav. Eksperimento su PPSLT schema

Kristalas buvo pritvirtintas prie transliacinio staliuko, galinCio keisti jo kampa, taigi ir
kampg tarp kristalo pavirSiaus normalés ir krintancio kaupinimo pluosto (a) bei padétj skersai
pluosto sklidimo krypties (x) (7 pav.). ISéjime pastatyti filtrai blokavo nebereikalingg 532 nm
bangg, o likusi spinduliuoté buvo nukreipta j spektry analizatoriy ,SOLAR TII S150-2-3648 USB”".

Eksperimenty metu stebéti pagrindinés bangos spektrai, kuriuose isties matyti spektro
plitimas pasukant véduoklés tipo periodiskai orientuota kristala kampu spindulio sklidimo
krypties atzvilgiu. 8 paveiksle pavaizduotas vienas iS bandymuy, kai buvo gautas gana didelis

spektro iSplitimas mazdaug nuo 100 cm-1 iki 1000 cm-1 pasukus kristalg 9,5 laipsniy kampu.
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Kaupinant vienu praéjimu mazdaug 3 uJ 532 nm banga buvo gautos apie 0,6 u] energijos
pagrindiné ir Salutiné bangos. Remiantis parametrinés generacijos principais, galima numanyti,
kad kartu su pagrindine gimstancios Salutinés bangos spektras taip pat iSplis tolimesnéje
infraraudonojoje srityje. Salutinés bangos spektras $iuo atveju nebuvo matuotas tuo metu
neturint tame diapazone veikianc¢io spektry analizatoriaus. Taip pat, didesnis démesys nebuvo

skirtas nei energijos matavimams, nei gilesnei spektro plocio priklausomybés nuo kaupinimo

kampo analizei.

a) b)

3000 3000

2500 - 2500

2000 T"'/\/.\- 2000
> A >
o n " %
g S g
£ 1500 ¥ | £ 1500
=] - \ =)
S - n S
Y L] . @ I
c " \ c
g 1000 : n g 1000
£ - £ ‘
= k 3 =

.
500 ] 500
/ .
ot 0
790 795 800 805 810 815 820 700 725 750 775 800 825 80 875 900
Bangos ilgis, nm Bangos ilgis, nm

8 pav. Pagrindinés bangos spektrai kaupinimo bangai krintant j PPSLT kristala statmenai (a) ir

9,5 kampu (b)

2. 2. APPCLN kristalo periodo skai¢iavimas

[sitikinus, kad esant aperiodinei kristalo domeny struktirai jmanoma gauti platesnj
spektra, tolimesniems eksperimentams specialiai buvo uZsakytas ir pagamintas aperiodiSkai
orientuotas kongruentinio auginimo li¢io niobato (angl. aperiodically poled congruent lithium
niobate - APPCLN) kristalas placiajuostei generacijai 2,5-5,0 pm infraraudonojoje srityje.
Norimiems eksperimentams atlikti buvo pasirinktos 7 daliy skirtingo kristalo periodo struktiiros

(kurios toliau cia bus vadinamos gardelémis), kur kiekvienoje i$ jy iSilgai spindulio sklidimo
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krypties spektro plotis sugebéty iSplisti iki 500 cm-!, taip per visas 7 gardeles, kurios keistysi
stumiant transliacinj staliuka, perdengiant 2,5-5,0 um diapazong. Buvo norima gauti ne tik kuo
platesnj infraraudonosios spinduliuotés spektra, bet taip pat ir pakankamai efektyviag
parametrine generacija, kad véliau uztekty impulso energijos suminiam daZniui suZadinti, todél
nutarta diapazong skaidyti per kelias gardeles, o ne bandyti vienoje gardeléje uZgeneruoti visa

2,5-5,0 um bangy ilgiy juosta.

Kristaliné struktira buvo gaminama bendradarbiaujant su Taivano jmone ,,HC Photonics
Corp.”, kur gardeliy periodo moduliacija skaiCiuota remiantis Zelmejerio (Sellmeier) lygtimi
(2.2.1) kongruentinio auginimo li¢io niobatui, legiruotam 5% mol. magnio oksidu (Mg0) [22].
Magnio oksidas smarkiai sumazina fotorefrakciniy reiSkiniy jtaka bei optinj kristalo atsparuma,
todél legiruoti kristalai labiau tinka taikymams, kur reikia dideliy galiy, ir leidzia sumaZinti
kristalo darbine temperatiirg [23]. Musy atveju buvo norima, kad gardelés persikloty tarpusavyje,
perdengdamos 50% viena kitos generuojamo Salutinés bangos spektro, iSreikSto atvirkstiniais

centimetrais (9 pav. a). Kristalo matmenys - 11,7x20x1 mm.

a) b)

A, cm? A, nm Ag ,um

’ 2000-2500 |4000-5000| 25,6-28,7

2250-2750 |4450-3630| 27,3-29,7

5 . - 2500-3000 |3330-4000 | 28,6-30,4

%4' R ] 2750-3250 |3070-3640| 30,8-29,7

o: ;7 3000-3500 |2850-3330| 30,3-31,3

I . 3250-3750 |2660-3070 | 30,8-31,6

TTaw | ww ww | e a0 | s 3500-4000 |2500-2860 | 31,2-31,8
A, Nnm

9 pav. Gardelése stiprinamy Salutiniy bangy ilgiy diapazonai (a) ir juos atitinkantys periodai (b)

Zelmejerio lygtys empiriSkai apraso skaidriy medzZiagy dispersija - luZio rodiklio

priklausomybe nuo bangos ilgio, kur lygciy koeficientai skirtingoms medZiagoms gaunami i$
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eksperimenty, bandant kuo tiksliau priderinti medziagos dispersijos matavimus prie bendros
lygties formos. Siuo atveju pagal miisy pateiktus norimy gauti $alutiniy bangy diapazonus (9 pav.
b), gardeliy periody skaic¢iavimams ,HC Photonics Corp.” naudojo nepaprastojo luZio rodiklio

formule kongruentiniam li¢io niobatui (angl. congruent lithium niobate - CLN) [24]:

a2+b2f
A2—(az+bsf)?

a4_+b4,f
A2-q?

ng =a, + by f +

— ag/?, (2.2.1)

f = (T —24,5)(T +570,82), (2.2.2)

kur T - kristalo temperatura °C, A - bangos ilgis mikrometrais, o ai-as ir bi-bs - koeficientai
(pateikti 1 lenteléje) iS bene tiksliausiy liCio niobato dispersijos matavimy, atlikty O. Gayer ir

bendraautoriy placiame bangy ilgiy ir temperatury diapazone [22].

1 lentelé. Magnio oksidu legiruoto li¢io niobato Zelmejerio lygties koeficientai paprastajai ir

nepaprastajai bangoms

5% MgO CLN 1% MgO SLN
Ne No Ne

ai| 5756 5,653 5,078
az| 0,0983 0,1185 0,0964
as| 02020 0,2091 0,2065
a.| 189,32 89,61 61,16
as 12,52 10,85 10,55
as| 132x102 | 1,97x102 | 1,59 x 102
b1 | 2,860 x 106 | 7,941 x 107 | 4,677 x 107
bz | 4,700 x 108 | 3,134x10® | 7,822 x 108
bs | 6,113 x 108 | -4,641 x 10° | -2,653 x 108
bs| 1,516 x 104 | -2,188 x 106 | 1,096 x 10+




[S parametrinés sgveikos fazinio derinimo salygy:

(2.2.3)

(2.2.4)

kur indeksai p, s ir i atitinkamai Zymi kaupinimo (angl. pump - p), pagrindinés (angl. signal - s) ir

Salutinés (angl. idler - i) bangy luzio rodiklius n ir bangos ilgius A. LiiZzio rodikliy vertés gaunami

iS naudojamo kristalo dispersija apraSancios Zelmejerio lygties (2.2.1). Kristalo orientacijai

keiciant Zenklg A4 periodu i$ kaupinimo bangos atsiras ir efektyviai stiprés nauji (2.2.3) lygti

tenkinantys pagrindinés ir Salutinés bangy daZniai. Periody vertés norimy bangos ilgiy

gardeléms pateiktos 9 b) paveiksle, o toliau esanciame paveiksle pateikiama PPCLN bangos ilgio

derinimo kreive, kur matyti, kokiam fazinio kvazisinchronizmo periodui esant kokios

pagrindinés ir Salutinés bangos generuojamos esant duotai kristalo temperatirai kaupinant 1064

nm spinduliuote. APPCLN temperatira eksperimentuose buvo parinkta ~120 °C siekiant

sumazinti fotorefrakcinius reiskinius.
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10 pav. PPCLN bangy ilgiy derinimo kreivé
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2. 3. Vieno praéjimo schema

Gavus pagamintg kristalg eksperimentai buvo tesiami su sinchronizuoty mody Nd:IAG
25 ps impulso trukmés diodais kaupinamo lazerio fundamentine 1064 nm banga, esant 1000 Hz
pasikartojimo dazZniui. Schema buvo sudaryta i$ ateniuatoriaus (HWP1, P), spindulio fokusavimo
(L), nukreipimo (M1, M2) bei kaupinimo iSmetimo (BS), generuojamy bangy filtravimo (F)

optikos (Zr. 11 pav.).

M2 f BS F 2500-5000 nm
\ -
‘ ‘ Dump
APPCLN Dump
” ” lOSinm
A
M1 HWP2 P HWP1L L

11 pav. Vieno praéjimo APPCLN schema

Parametrinés generacijos rezultatai tokioje schemoje buvo kiek netikéti - kaupinimo
bangai praéjus pro kristalg, jame buvo stebimi kiigio formos infraraudonosios spinduliuotés
Ziedai, tad centrinéje kuigio dalyje uZ nedidelio atstumo jau nebelikdavo mus dominancios
infraraudonosios spinduliuotés, taigi nepavyko pamatuoti ir jos spektro. Norint iSsiaiskinti
kiginés spinduliuotés atsiradimo priezastis buvo bandoma keisti fokusavimo asStrumg, pluosto

diametra kristale, taCiau tai neiSsprendé jo susidarymo problemos.

Taip pat Sioje schemoje buvo iSbandytas ir véduoklés tipo periodiskai orientuotas li¢io
niobato kristalas PPCLN, manant, kad Ziedy susidarymas yra tiesiogiai susijes su paciu
aperiodiSkumu, taciau kolineari spinduliuoté nebuvo gauta ir Siuo atveju. Slenkant kristalg
skersai kaupinimui buvo pastebéta, kad didesnio bangos ilgio spinduliuoté sklinda didesnio
kampo Ziedu. Matuojant spindulio profili iSéjime feroelektrine kamera ,Electrophysics PV320”
matyti, kad aperiodiniame kristale Ziedas yra storesnis lyginant su periodiniu kristalu, o tai, esant
generuojamy bangy kiugio sklidimo kampo priklausomybei nuo bangos ilgio, reiskia, kad ir
APPCLN generuojamas spektras platesnis. Pagrindinés bangos profiliai abiejuose kristaluose
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kamerai esant uz 14 cm nuo kristalo iSéjimo pavirSiaus palyginti 12 paveiksle, kur generuojami
kagiai vos tilpo | 3 x 2,5 cm matmeny kameros matricg. Spinduliuotés spektrai nebuvo matuoti,
nes tokio pluosto nepavyko sufokusuoti i monochromatoriy bei dél per mazZos Salutinés bangos

energijos.

a) b)

12 pav. Ziedy susidarymas aperiodiniame a) ir periodiniame b) li¢io niobato kristale kamerai esant uz 14

cm nuo Kkristalo

2. 4. Dviejy praéjimy schema

Negavus kolinearios parametrinés generacijos vienu praéjimu buvo pabandyta
kaupinimg ir generacijg grazinti atgal per kristalg antra karta, kad sugeneruotas uzkratas biuity
stiprinamas nuo likusios nepanaudotos kaupinimo bangos. Tokio eksperimento schema
pavaizduota 13 paveiksle. Pro ateniuatoriy (HWP1, P) praéjes 3 mm kaupinimo pluoSto
diametras 6 kartus sumazinamas ir sukolimuojamas leSiais L1 = +150 mm bei L2 = -25 mm, tada
nukreipiamas dichroiniu veidrodziu BS j APPCLN kristalg. Kaupinimas, du kartus praéjes pro
kristalg, iSmetamas tuo paciu BS atgal link lazerio, o sustiprinta infraraudonoji spinduliuoté
iSvedama pro BS, M2 kur pagrindiné banga nufiltruojama (F) ir lieka tik Salutiné, o Sios stebeti

profiliai pavaizduoti 14 paveiksle.
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13. pav. Dviejy praéjimy schema

Siuo atveju kolineari spinduliuoté, nors ir silpna, buvo gauta bandant PPCLN Kkristalg (14

pav. a), kai tuo tarpu APPCLN kristalo generacija sklido kampais, ta¢iau antro praéjimo metu

buvo apribojama gardelés matmeny aperturos (14 pav. b). Energijos padidéjimas palyginti su

vieno praéjimo schema matyti ir APPCLN atveju, o ypac¢ auksu dengtam M1 veidrodZiui,

atspindinciam ir kaupinimg, ir generuojamas pagrindine bei Salutine bangas, esant kuo arciau

kristalo krasto.

a)

b)

L

14 pav. Spindulio profiliai PPCLN (a) ir APPCLN (b) dviejy praéjimy schemos iSéjime
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2. 5. Dviejy praéjimy be kaupinimo nuskurdinimo schema

Aprasytoje dviejy praéjimy schemoje APPCLN kristalo iSéjime generuojamo spindulio
profilis tampa iSdarkytas dél antro praéjimo metu esancio kaupinimo energijos nuskurdinimo -
pirmojo praéjimo metu efektyviausia parametriné sgveika vyksta kaupinimo centre, kur
didziausias Gauso pluosto intensyvumas, todél po pirmo praéjimo kaupinimo centras lieka
nuskurdintas ir nebe toks intensyvus kaip krastai. Norint iSvengti iSdarkyto stiprinimo nuo
griztancio pluosto krasty buvo surinkta schema, kur per pirma praéjima susigeneraves uzkratas
biity siunciamas atgal j kristalg ir stiprinamas SvieZiai ateinanciu nesugadinto erdvinio profilio

kaupinimo pluostu, kaip pavaizduota 15 paveiksle.

PR M2 Dump
M 1 W ﬂ ﬂ ﬂ1064nm
-
- Yy LT 1T 51
o  J L2 L1 HWP2 HWP1
HWP3
APPCLN
HMs BS2 f BS1 £l 2500-5000 nm
¢ -

15 pav. Dviejy praéjimy be kaupinimo nuskurdinimo schema.

Siuo atveju buvo gauta simetrinio erdvinio profilio spinduliuoté, kurios energija buvo
susikoncentravusi pluosto centre (16 pav. b), o ne Zieduose, kaip prie§ tai apraSytuose
bandymuose, tad tapo jmanoma iSmatuoti ir pluoSto energija bei spektra. Uzdengus vieng i$

kaupinimo atSaky pluoStas iSéjime vél suformuodavo Ziedinj profilj.

Spektrai dél tuo metu neturétos tikslesnés irangos buvo jvertinti sufokusuojant ir
nukreipiant spinduliuote | monochromatoriy ,MIP JIOMO”, kurio i$éjime vietoj plySio buvo
pastatyta infraraudonajai spinduliuotei jautri feroelektriné kamera ,Electrophysics PV320”. Nuo
monochromatoriaus viduje esancios 300 réziy/mm gardelés skirtingo bangos ilgio komponentai
difraguodavo skirtingu kampu, todél kameroje intensyvumo pasiskirstymas horizontalioje

plokstumoje atvaizdavo impulso spektra (16 pav. a). Sitaip buvo iSmatuotos kelios gardelés,
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kuriy spektry plociai pateikti 2 lenteléje. Verta pastebéti, kad didesnio bangos ilgio Salutinés
bangos generavosi maZziau efektyviai, todél pavyko gauti ir jvertinti tik pirmuyjy keturiy gardeliy

spektrus.

a) b)

18000 T T T T T T T

16000 — -

14000 -

12000 -

10000 — -

Intensyvumas, s.v.

8000 -

6000 T T T T T T T
2500 2550 2600 2650 2700 2750 2800 2850 2900

Bangos ilgis, nm

16 pav. Spektry jvertinimo naudojant monochromatoriy ir IR kamera pavyzdys (a) bei Salutinés

bangos pluosto forma (b)

2 lentelé. Spektry plociai gauti pirmose keturiose gardelése

planuotas gautas AA, nm | AA, cm?

A, nm A, nm

2500-2860 | 2625-2800 175 240
2660-3070 | 2675-3000 325 400
2850-3330 | 2875-3300 | 425 470
3070-3640 | 3325-3575 | 250 210

Gavus tik puse numatyto diapazono buvo nuspresta, kad efektyvesnei Salutinés bangos
generacijai reikalingas pagrindinés bangos uzkratas. Pavyzdziui, kristalo pirmo praéjimo atSaka
(M1, BS1) kaupinant 70 pJ, o stiprinimo atSaka (PR, M2, BS2) - 450 pJ 1064 nm spinduliuote
pirmoje APPCLN gardeléje generuojama tik apie 5 pJ Salutinés bangos energijos. Toks mazas

efektyvumas neleisty gauti pakankamai energijos suminio daznio generacijai Zadinti.
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2. 6. APPCLT kristalas

Toliau bendradarbiaujant su Taivano kompanija ,,HC Photonics Corp.” buvo uZsakytas ir
pagamintas septyniy daliy aperiodiSkai orientuotas kongruentinio auginimo li¢io tantalato
(aperiodically poled congruent lithium tantalate - APPCLT) kristalas su 8 % mol. MgO legiravimu.
Kristalo gardeliy periody Cirpas buvo parinktas taip, kad kaupinant 532 nm spinduliuote
generuojama Salutiné banga spektriSkai sutapty su pagrindine APPCLN kristalo banga. Kristalo
matmenys - 27x15x0,5 mm, o gardeliy periodo diapazonai norimoms generuoti pagrindinéms ir

Salutinéms bangoms pateikti 3 lenteléje.

3 lentelé. APPCLN uzkratui generuoti reikalingo APPCLT kristalo gardeliy struktiiros reikalavimai

APPCLN

APPCLN APPCLN pagr. APPCLT | APPCLT

Salutiné Salutineé banga/ |pagrindinélorientavimo

banga banga APPCLT Sal.| banga periodas

banga

A, cmt? A, nm A, nm A, nm Ag,pum
2000-2500 | 4000-5000 |1352-1450| 841-877 7,9-8,2
2250-2750 | 4450-3630 |1399-1506 | 823-859 8-8,3
2500-3000 | 3330-4000 |1450-1564 | 806-841 8,1-8,4
2750-3250 | 3070-3640 |1504-1629 | 790-823 8,2-8,5
3000-3500 | 2850-3330 |1564-1698| 775-806 | 8,3-8,65
3250-3750 | 2660-3070 |1629-1774| 760-790 8,4-8,8
3500-4000 | 2500-2860 |1695-1853| 746-776 8,5-8,9
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2.7.0ptiné schema

Naudojant uzkratg surinkta optiné schema, kuri pateikta 17 pav. 25 ps fundamentiné
PL2210 lazerio spinduliuoté per fazine pusés bangos plokstele (HWP1) ir poliarizatoriy (P1)
dalinama j dvi dalis, iS kuriy pirma LBO kristale (SH) generavo antrg harmonika (532 nm)
APPCLT kristalo kaupinimui (BS1, M5, P2, M6), o antra dalis per vélinimo linijg buvo nukreipta
(M1, M2, M3, PR1, M4, BS3) | APPCLN kristalg, kur kartu laike ir erdvéje impulsai ir pluostai

sutapatinti su APPCLT kristale generuojama Salutine banga (M7, M8).

PL2210 lazeris generavo apie 900 pJ 1064 nm spinduliuote, iS kuriy 800 pJ naudoti
uzkrato stiprinimui APPCLN kristale, like antros harmonikos generacijai LBO kristale. Antros
harmonikos 6 pJ skirti uzkrato generavimui PPCLT kristale, o apie 50-60 pJ buvo palikta VIS

kanalui suminio daZznio spektroskopijai.

M4

PR1

M3 [ Hwe2 D
” APPCLT L1 L7 >
M1 Me T 4 852 ST ew
1064 nm M2 ﬂ 1350-1850 nm | M7
HWP1 Z > / = I - |
BS1
> ” ﬂ W \ |Dump 532 nm / |>~L<21
1064mm | <5; A | Dump
P1 A H / wg APPCLN F s
M5 - A Bs4 | I
HWP3 U

BS3

' 532 nm

PR2 |

«

<>

P

17 pav. Optiné schema

Rezultatai, gauti su uzkratu spektriskai ir energetiskai kur kas geresni, nei aprasytais
pries tai variantais vieno ar dviejy praéjimy schemose, taciau vis vien netenkino iSsikelty tiksly -
platus spektrai buvo gauti tik pirmose trijose gardelése, o ir jy plotis buvo maZesnis nei 500 cm-1.
Pasimatavus, ka generuoja APPCLT, paaisSkéjo, kad spektrai siauresni, nei pagaminta gardelés
struktira galéty palaikyti, todél stebint spektry forma buvo keisti fokusuojanc¢io 532 nm leSio

zidinio nuotolis, leSio atstumas iki kristalo ir generacijos kryptis kristale (ar kaupinimo spindulys
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pradzioje praeina pro trumpesnius periodus ir tada pro ilgesnius - teigiamas Cirpas, ar atvirksciai

- neigiamas cirpas).

Geriausias variantas, t.y. placiausi uzkrato spektrai, kurie pateikti 18 paveiksle, buvo
gauti pakeitus 532 nm fokusuojancio leSio (L5) Zidinio nuotolj i§ +150 mm j +250 mm. +150 leSio
atveju del asStraus fokusavimo spektre iSrySkédavo tik siauras bangos ilgiy maksimumas, kur
efektyvi parametriné generacija vyko trumpoje sgsmaukoje, lyginant su visu kristalo ilgiu. Tai
matési keiciant leSio atstumg iki kristalo, kur siauras stiprinamas maksimumas kito gardelés
palaikomo plataus diapazono ribose. Taip pat, esant astriam fokusavimui, parametriné generacija
tam tikrais atvejais vél suformuodavo Ziedus (priklausomai nuo sistemos suderinimo, kristalo
padéties, temperatiros), taciau cia jie nevaidino lemiamos reikSmeés, nes zZiedo kampas dél
generuojamy trumpesniy bangos ilgiy buvo daug mazesnis nei APPCLN kristale, o tokj pluosta vis

dar pavykdavo sukolimuoti (L6, L7) ir nukreipti (M7, M8) link APPCLN kristalo.

500 ~
1 A
4 2 l.\
400 - 3 !
) 4 )
% ‘ 5 )
A
§ 300 - 6 ( \
\ |
I |
@' 200 '
o]
= 1 | Y ,
100 - . i | n
| | ll ”._\‘,A ",‘1,'\'1:"[,1 W gl ’;,' i ‘ | =1 ‘ 1 R
xhxh”” | L"ﬁiy‘nj‘w 94w N/
| Ly

—
1300 1350 1400 1450 1500 1550 1600 1650 1700 1750 1800 1850 1900
A, nm

18 pav. PPCLT kristale generuojamo Salutinés bangos uzkrato nenormuoti spektrai skirtingoms kristalo

gardeléms
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Pailginus lesj prasiplété ir sagsmaukos ilgis bei generuojamas spektras. AiSku, sumazéjus

intensyvumui sumazéjo ir generacijos efektyvumas, taCiau uzkratui to visisSkai uzteko. Paméginta

stebint Salutinés bangos spektra keisti ir APPCLT kristalo kaupinimg (19 pav.), kur nuspresta,

kad platesniam uZkratui gauti geriau tinkamas 10 pJ 532 kaupinimas.

a)

Santykinis Intensyvumas (2 domenas)

500

400

300

200

100

o

—6mwW
10 mw
16 mwW

1500

1550 1600

1650
A, M

1700

1750

1800

b)

Santykinis Intensyvumas (7 domenas)

100

o

— 6 mW
10 mW
16 mW

1300

1350 1400 1450

A, NM

1500 1550

1600

19 pav. APPCLT antros a) ir septintos b) gardeliy spektrai kaupinant skirtingomis 532 nm energijomis

Optimizavus APPCLT parametrus generuojamos Salutinés bangos matavimuose (18 pav.)

matyti, kad spektry plo¢iai perdengia numatytus uzsakant kristalg (3 lentelé). Sie, kaip ir visi kiti

toliau pateikiami infraraudonosios srities spektrai, buvo matuoti skenuojanciu gardeliniu

monochromatoriumi ,Princeton Instruments Acton SpectraPro SP-2300” kur Siam diapazonui

buvo naudojama 300 réZiy/mm gardelé.

Turima optimizuota uzkrata nukreipus j APPCLN kristalg buvo gauti ir platesni norimi

spektrai 2,5-5,0 um srityje. Gauti skirtingy gardeliy spektrai pateikti 20 pav., o energijos ir

spektry plociai 1/e? aukstyje - 4 lenteléje. Matyti, kad pirmose gardelése gauti spektrai atitinka

teoriskai planuotus ir yra net didesni uz juos, taciau tolimesnés gardelés generuoja vis siauresnio

spektro Salutine banga.
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20 pav. APPCLN kristalo spektrai

4 lentelé. 6 APPCLN gardeliy energija ir spektry plociai

E, nJ AA cm1
1 30 580
2 46 640
3 48 690
4 22 220
5 9 130
6 6 175

Pabandyta keisti APPCLN kristale generacijos kryptj kristalg apsukant 180°. Esant

neigiamam Cirpui (21 pav. juodos kreivés), kai pradZioje generuojamos trumpesnio bangos ilgio
Salutinés bangos dedamosios, spektrai budavo platesni. Taip pat neigiamo ¢irpo atveju pavyko

gauti generacija ir 7 gardeléje.
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21 pav. Spektry palyginimas keiCiant generacijos krypti kristale

Sistema buvo sunkiai suderinama. Norint gauti platy spektrg ar kuo daugiau energijos

tam tikroje gardeléje, reikédavo perderinti APPCLN kristalo kaupinimo ir uzkrato pluosty erdvinj

persiklojimg, taciau tada Kkitose gardelése persiklojimas

nebesutapdavo

ir rezultatai

suprastédavo. 22 paveiksle pateiktas variantas, kai suderinus sistemg, kad buity generuojama kuo

daugiau didesnio bangos ilgio energijos, spektry plotis ir energija (6 lentelé) pirmose gardelése

sumazédavo palyginti su prieS tai gautais duomenimis i$ 20 pav. ir 4 lentelés.
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22 pav. APPCLN kristalo spektrai
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5 lentelé. 7 APPCLN gardeliy energija ir spektry plociai

E, uJ AA cm1
1 24 490
2 53 530
3 48 400
4 36 230
5 27 220
6 17 180
7 6 110

2. 8. Suminio daznio matavimai

Suformavus infraraudongjj ir VIS kanalus abu jie buvo nukreipti j suminio daZnio
spektrometra, kur veidrodziy ir leSiy pagalba 532 nm ir 2,5 - 5,0 pm pluostai sutapatinti laike ir
erdvéje tirty bandiniy pavirSiuje. Gautas suminio daZnio signalas toliau keliavo | spektry
analizatoriy MS3501 ir j ICCD (angl. intensified charge coupled device) kamera. Spektrometro ir

spinduliuotés geometrijos principiné schema pavaizduota 22 pav.

5l

22 pav. SFG spektrometro principiné schema

Pamatyti charakteringas vibracines linijas pavyko tik efektyviai suminj daznj

generuojanciy cheminiy junginiy molekulése, pavyzdziui, ant auksu padengto pavirSiaus
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adsorbuoto ODT (octadecanetiol - CH3(CH2)17SH) monosluoksnio. 23 pav. SFG spektrai palyginti
naudojant placiajuoste ir klasikine siaurajuoste sistemas, taciau ir tokj placiajuostj spektra

pavykdavo gauti tik retais atvejais dél nestabilios IR kanalo spektrinés gaubtinés.

a) b)
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23 pav. Placiajuostés ((a) virSuje) ir siaurajuostés ((a) apacioje) suminio daznio generacijos sistemos
spektrai ODT (octadecanetiol) bandinyje ir biidingos CH linijos i$ literatiiros (b)

Suminio daZnio generacijos nuo molekuliy esanciy skysc¢iy pavirSiuose uZregistruoti
iSvis nepavyko. Turimas infraraudonosios spinduliuotés placiajuostis Saltinis generavo maZiau
energijos nei anksciau Siems matavimams naudotas siaurajuostis parametrinis Sviesos
generatorius, o ir ta energija buvo pasiskirsciusi plaCiame spektriniame diapazone, todél dél

mazo efektyvumo rezultatai buvo prasti.

2. 9. Rezultaty aptarimas

Galima sakyti, kad tik puséje suplanuoto 2,5-5,0 um diapazono pavyko gauti uZsibrézta
500 cm! spektro plotj. Norint praplésti spektrus 3,5-5,0 um srityje reikty pergalvoti aperiodiniy
kristaly konstrukcijg - netiesiné periodo moduliacija, kristalo galy apodizavimas [25], kristalo
ilgio optimizavimas - vieni iS galimy patobulinimy. Norint gauti geresnes parametrinés
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generacijos energijas reikéty didinti kristalo apertirg ir kaupinimo pluosta, nes apraSytuose
eksperimentuose buvo pastebétas kaupinimo jsotinimas kristale, kai didinant kaupinimg jau

nebeaugo iSéjimo energija.

Kei¢iant parametrinio generatoriaus generuojamy bangy ilgiy diapazonus, kad buty
gauta pakankamai energijos iSéjime, kaskart vis reikédavo perderinti APPCLT generuojamo
uzkrato persiklojimg APPCLN kristale su 1064 nm kaupinimu, nes nuo naudojamos gardelés
skyrési iS APPCLT iSeinancio uzkrato kryptis ir skeéstis. Taip pat siekiant sutapatinti i APPCLN
ateinanciy uzkrato ir kaupinimo skersines modas, matydavosi, kad achromatiniais leSiais (17 pav.
- L6, L7) suformuojamo uzkrato démeés dydis APPCLN kristalo jéjime kinta priklausomai nuo
naudojamos gardelés, taigi ir generuojamy bangy ilgiy, tad Sioje schemoje optimizuoti Siy pluosty
maksimalaus persiklojimo visam diapazonui nepavyko. Tq galima buty patvarkyti trumpinant
atstuma tarp kristaly arba uzkratg atvaizduojant APPCLN kristale naudojant vaizdo pernesima,

ar kitaip formuojant kaupinimo ir uZkrato modas.

Signalas gaunamas matuojant suminio daznio spektrus taip pat, palyginti su standartine
SFG sistema, buvo gana silpnas. Gautas mazas spektrinis intensyvumas apribojo suminio daznio
generacijos efektyvuma, todél charakteringi spektrai nuo vandens ar spirito pavirSiuose esanciy
molekuliy, kur SFG generacija silpnesné, negauti. Neefektyvios suminio daZnio generacijos
priezastys galéjo buti ir spektriniy komponenciy ,faziy iSsiderinimas” bei nevienalytis bangos
ilgiy pasiskirstymas per pluosSto diametra, kai skirtingose pluoSto vietose turime skirtingus
bangy ilgius. Padidinus APPCLN kristalo matmenis ir kaupinimo lazerio spinduliuotés energija,
galima buty gauti ir didesne parametrinés generacijos energija, o tuo paciu ir efektyvesne

suminio daznio sgveika.

Pastebétas ir spektrinés signalo strukturos kitimas laike dél nestabilios parametrinés

generacijos spektro gaubtinés, ir tai lémé maz3 signalo / triukSmo santykj.

Remiantis Sio darbo rezultatais nuspresta, kad tolimesniy darby tobulinant suminio
daznio spektroskopines sistemas kryptis turéty buti femtosekundinés placiajuostés
infraraudonosios generacijos Saltinio kurimas. Femtosekundése dél labai trumpy impulsy SFG
generacija vykty efektyviau, taciau Cia plaCiajuostei parametrinei generacijai gauti biuty

reikalingas ir visai kitas kaupinimo Saltinis.
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Rezultatai ir iSsvados

. Darbo metu nustatyta, kad aperiodiskai orientuotame li¢io niobato kristale siekiant
efektyviai generuoti tolygaus erdvinio profilio pikosekundine Salutine banga 2,5 - 5,0 pym
srityje, reikalingas pagrindinés bangos uzkratas.

. Gauta > 500 cm! spektro plocio spinduliuoté 2,5 - 3,3 um srityje ir > 200 cm-! spektro
plocio spinduliuoté 3,3 - 3,8 um srityje kaupinant pikosekundiniais 1064 nm bangos ilgio
impulsais.

. Parodyta, kad naudojant gautg placiajuoste pikosekundine spinduliuote galima suminio
daZnio generacija nuo bandinio pavirsSiuje esan¢iy ODT (octadecanetiol - CH3(CHz)17SH)
molekuliy, ta¢iau suminio daZnio generacijos spektroskopijai tokia spinduliuoté dar néra
tinkama dél per maZo spektrinio intensyvumo ir nevienalyCio generuojamo pluosto
intensyvumo skirstinio.

. Siekiant geresniy energiniy ir spektriniy spinduliuotés parametry reikéty keisti
aperiodiniy kristaly konstrukcijg ir matmenis bei uztikrinti geresnj kaupinimo ir uzkrato

pluosty persiklojima.
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Santrauka

Placiajuoscio infraraudonojo uzkrato generavimas pikosekundiniais impulsais

aperiodiskai orientuotuose Kristaluose

Plataus spektro infraraudonosios spinduliuotés lazeriniai Saltiniai yra patrauklis
daugeliui taikymy, pavyzdziui, spektroskopijai, Sviesolaidiniam rySiui, optiniam parametriniam
faziskai moduliuoty Sviesos impulsy stiprinimui (OPCPA) ar nuotoliniam lazeriniam erdviniam
skenavimu (LIDAR). Yra pasitlyti budai, kaip plésti spektrus Sviesolaidinése skaidulose,
periodiSkai orientuotuose kristaluose arti iSsigimino srities ar aperiodiSkai orientuotuose

kristaluose.

Sio darbo tikslas - sukurti pladiajuostj pikosekundinj parametrinj infraraudonosios
spinduliuotés Saltinj suminio daZnio generacijos (SFG) spektroskopijai, generuojantj derinama
500 cm plocio spinduliuote 2,5 - 5,0 um srityje. Palyginti su siaurajuoste spektrometro
konfiglracija, tai leisty paspartinti matavimus, pageréty sistemos stabilumas, sumazéty
triukSmai. Placiajuosciui spektrui gauti naudoti aperiodiskai orientuoti liCio niobato (LiNbO3) ir
liCio tantalato (LiTaOs) kristalai, priklausomai nuo gardelés periodo moduliacijos, galintys

uztikrinti fazinj kvazisinchronizma plac¢iame bangy ilgiy diapazone.

Nustatyta, kad aperiodiSkai orientuotame liio niobato kristale norint efektyviai
generuoti tvarkingo erdvinio profilio Salutine bangg 2,5 - 5,0 um srityje reikalingas pagrindinés
bangos uzkratas. Gauti platis spektrai 2,5 - 3,3 pum (> 500 cm1) ir 3,3 - 3,8 um (> 200 cm1)
srityse. Naudojant Sig spinduliuote registruota suminio daznio generacija ODT (octadecanetiol -

CH3(CH2)17SH) bandinio pavirsiuje.
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Summary

Broadband infrared seed generation by picosecond pulses in aperiodically poled

crystals

Broadband infrared light laser sources are of great interest in many applications, such as
spectroscopy, fiber communications, optical parametric chirped pulse amplification (OPCPA) or
light detection and ranging (LIDAR). A broadband radiation can be obtained using optical fibers,

periodically poled crystals near degeneracy or in aperiodically poled crystals.

The goal of this work was to develope a broadband infrared picosecond source for sum
frequency generation spectroscopy with a tunable 500 cm! spectrum in 2.5 - 5.0 um range. This
should reduce data acquisition time, increase system stability and lower noise when compared
with the currently used narrow linewidth spectrometer configuration. The setup was based on
quasi-phase-matched (QPM) aperiodically poled lithium niobate (LiNbO3) and lithium tantalate

(LiTa03) crystals specifically designed for generation and amplification of broadband signal.

It was revealed the seed wave is needed for efficient parametric generation and good
quality idler beam shape in 2.5 - 5.0 um range in aperiodically poled lithium niobate. Broad
spectra have been obtained in 2.5 - 3.3 pm (> 500 cm1) and 3.3 - 3.8 um (> 200 cm-1) ranges. The
developed source was tested for sum frequency generation in ODT (octadecanetiol -

CH3(CH2)17SH) sample.
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