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Ivadas

Daug procesy gamtoje vyksta labai ypac greitai, pavyzdziui molekuliy virpesiai, fotony
sugertis ir emisija, cheminés reakcijos tarp atomy. Kai kurie procesai gali vykti pikosekundziy (1072
s) ar net femtosekundziy (107° s) skaléje. Siy greity procesy stebéjimas svarbus, siekiant suprasti

medziagy savybiy dinamika.

Norint tiksliai iSmatuoti greitus procesus, eksperimento laikiné skyra turi buti trumpesné uz
tiriamo proceso trukme. Vienas pirmy laikinés priklausomybés matavimy buvo sustabdytos srovés
[1] metodas, leides pasiekti milisekundziy skalés laiking skyra, tiriant chemines reakcijas tirpaluose.
Matavimas buvo pagristas tirpalo jleidimu j kiuvete trumpais laiko tarpais. Technologijoms vystantis

atsiremta ] elektronikos laikinés skyros ribojimg.

Trumpy impulsy lazeriy atsiradimas [2] padéjo naujg zingsnj medziagy Kinetikos tyrimuose.
Buvo sugalvotas naujas kinetikos tyrimo metodas, pavadintas zadinimo — zondavimo spektroskopija.
Metodo esmé — bandinio suzadinimas lazerio impulsu ir bandinio sugerties skirtumo stebéjimas su
zonduojanc¢iu impulsu skirtingais laiko momentais. Tokiu budu laiking skyra apsprendzia ne

detektoriaus sparta, 0 $viesos impulso trukmeé.

Procesy, kurie jvyksta per femtosekundes, rezultatai kartais gali uztrukti gerokai ilgiau — iki
mikrosekundziy, sekundziy ar net minuciy. Mikrosekundiniy procesy pavyzdziai galéty biiti
fluorescencija, nukleortigiciy reakcijy difuzija [3] arba tripletinés busenos susiformavimas [4].
Procesus, kuriy trukmés virSija mikrosekunde, gana paprastai leidzia registruoti elektronikos
prietaisai, tac¢iau trukmiy diapazonas tarp ~10 ns ir 1 ps yra keblus: atstumu vélinti femtosekundinius
impulsus galima apie 10 ns (tai atitinka 3 metrus optinio kelio). Todél zondavimui (arba zadinimui)
reikia antro lazerinio $altinio arba labai auksto intensyvumo blykstés, kurig biity galima naudoti kaip
kvazinuolatinés Sviesos Saltinj, arba biido gerokai prailginti zonduojancio impulso optinj kelia.
Tokios blykstés paprastai neveikia didesniu nei keliy deSim¢iy Hz dazniu. Prapleciant vélinimo

trukmiy diapazong optiné eksperimento schema tampa gerokai sudétingesné.

Siame darbe tiriami du nauji budai priartéti prie mikrosekundziy eilés impulso vélinimo
zadinimo — zondavimo eksperimentui — zonduojan¢io impulso vélinimas rezonatoriuje bei
femtosekundinio Zadinan¢io lazerio sinchronizavimas su zonduojanciu fotoniniy kristaly

Sviesolaidzio lazeriu, generuojanciu nanosekundinius superkontinuumo impulsus.
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Darbo tikslas — palyginti minétus du metodus vélinti zonduojantj impulsg Zadinimo —

zondavimo eksperimentui.

Darbo uzduotys - sumodeliuoti ir surinkti rezonatoriy, skirtg gauti optinj impulso vélinima.
Surinktam rezonatoriui iSmatuoti impulso slopimg bei impulso parametry priklausomybe nuo
vélinimo. Su uzlaikytu impulsu sugeneruoti kontinuumo spektra ir jvertinti sistemos galimybes
zadinimo — zondavimo eksperimentui atlikti. Taip pat darbo metu sinchronizuoti zadinantj
femtosekundinj lazerj su zonduojanciu nanosekundiniu lazeriu ir jvertinti tokios sistemos tikslumg ir
galimybes zadinimo — zondavimo eksperimentui atlikti su velinimo trukmémis, artéjanciomis prie

milisekundés eilés.



1. Literaturos apZvalga

Zadinimo — zondavimo spektroskopija

Zadinimo — zondavimo spektroskopija yra gana paprastas, ta¢iau unikalus matavimo metodas,

skirtas iStirti suzadinto bandinio kinetikg su laikine skyra femtosekundziy eiléje.

Matavimo metu bandinys yra suzadinamas trumpu lazerio impulsu, tuomet po tam tikro laiko
tarpo bandinj pasiekia zonduojantis mazesnés galios ir plataus spektro impulsas. Spektrometru yra
matuojama zonduojanc¢io impulso sugertis bandinyje, nuosekliai kei¢iant laiko tarpg tarp zadinimo ir
zondavimo impulsy. Bandinio suzadinimui reikalinga didesné¢ impulso energija, tuo tarpu zondavimui
energijg stengiamasi turéti kuo mazesne, siekiant iSvengti zonduojancio impulso jtakos tiriamam
bandiniui. Zadinantj ir zonduojantj impulsus pro bandinj leidziant skirtingu kampu su apertiira galima

blokuoti pirmajj impulsg ir j spektrometrg jleisti tik antrajj.

Bandinys

Diafragma

1 pav. Zadinimo — zondavimo matavimo idéja. Matuojama zondavimo impulso
absorbcijos bandinyje spektro laikiné priklausomybé, keic¢iant vélinimg tarp dviejy impulsy

[5].

Matavimui atlikti naudojama schema pavaizduota 2 pav. Femtosekundinis lazeris (Ti-safyro,
Yb:KGW) generuoja ~200 fs trukmés impulsa, kuris padalijamas j dvi atSakas. Vienoje jy impulsas
keliauja j optinj parametrin;j stiprintuva, kuriame generuojamas bandinio sugeriamas bangos ilgis, tai
bus Zadinantis impulsas. Kitoje atSakoje impulsas keliauja per vélinimo linijg ir lgSiu yra

fokusuojamas j kubinio netiesiSkumo terpe, kurioje dél keliy netiesiniy procesy generuojamas $viesos



kontinuumas — stiprus spektrinis impulso i$plitimas artimoje UV, regimojoje ir artimoje IR srityje.
Zadinantis impulsas yra pravedamas pro pluosto moduliatoriy (besisukantis diskas su periodinémis

skylémis), kurio tikslas yra suteikti galimybe iSmatuoti ir suzadinto, ir nesuzadinto bandinio sugerties

spektra.
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ﬁ § Retroreflektorius

2 pav. Principiné Zadinimo — zondavimo schema, skirta matuoti sugerties skirtumui bandinyje

(adaptuota pagal [5]).

2 pav. schema leidzia iSmatuoti ir suzadinto, ir nesuzadinto bandinio spektrus, taigi galima

turéti sugerties skirtuma. Pagal Beer-Lambert désnj, intensyvumas uZ suZadinto bandinio bus:
loxe = Io - 107 Aexe 1)
Cia I, yra j bandinj krintandio impulso intensyvumas, o A... Yyra bandinio sugertis.
Nesuzadinto bandinio sugertis:
Tnoexc = lo + 107 Anoexc )

Sugerties skirtumg galima iSreiksti padalinus (2) i§ (1) ir pritaikius logaritmo funkcija:

Inoexc
AA = Aexe — Anoexc = 19— (3)

Iexc

IS (3) formulés matosi, kad norint gauti sugerties skirtumag néra biitina matuoti | bandinj
krintan¢io impulso intensyvumo. Intensyvumo spektrinj pasiskirstymg per visg zondavimo spektra

galima vienu metu matuoti su difrakciniu elementu ir detektoriy matrica (CCD). Sugerties skirtumo



spektrinis pasiskirstymas ir yra zadinimo — zondavimo metu gaunamas signalas, matuojamas su

skirtingais zondavimo impulso vélinimo laikais.

Matavimo metu gautas sugerties skirtumo spektras susideda i$ trijy pagrindiniy dedamuyjy.
Viena i§ jy — sumazejes nesuzadinty molekuliy skaicius bandinyje. D¢l to mazéja sugertis ties
pagrindine molekulés biisena ir sugerties skirtumas toje srityje tampa neigiamas. Sios dedamosios
spektriné forma analogiSka pagrindinés btisenos sugerties spektrui, o pati dedamoji vadinama

pagrindinés biisenos iSblyskimu.

A B
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3 pav. A - Schematinis energijos Suoliy, atsakingu uz sugerties skirtumo spektro

dedamasias (B), atvaizdavimas (adaptuota pagal [5]).

Kita Zadinimo — zondavimo signalo dedamoji yra priklausoma nuo suzadinty molekuliy
energijos lygmens. Zondavimo impulsas bandinyje gali sukelti priversting fotony emisija, i$
suzadinty molekuliy iSneSdamas papildoma tokio paties bangos ilgio, poliarizacijos ir krypties fotong
kaip ir stimuliuojantis fotonas. Si dedamoji sugerties skirtumo spektre irgi bus neigiama, kadangi
suzadinto bandinio atveju spektrometrg pasieks papildomas skai¢ius fotony i§ suzadinty molekuliy
dél priverstinés emisijos. Stimuliuotos emisijos spektro forma yra praktiskai identiska fluorescencijos
spektrui. Taip pat pasireiskia ir Stokso poslinkis, lyginant su sugerties spektru. Jo prieZastis yra
molekulés ir aplinkos relaksacija j mazesnés energijos polygmen] suzadintoje buisenoje ir tikimybinis

pasiskirstymas Suoliui j aukStesnj pagrindinés biisenos polygmen].

Trecia zadinimo — zondavimo signalo dedamoji yra indukuota sugertis, kurios priezastis yra
suzadinty molekuliy Suoliai j dar auksStesnes suzadintas biisenas, kuriuos sukelia zonduojantis
impulsas. Siuo atveju molekulés sugeria papildoma fotona, taigi atsiranda papildoma sugertis
suzadintos molekulés spektro atveju, o sugerties skirtumas yra teigiamas. Indukuota sugertis gali

pasireiksti ne vien dél suzadintos biisenos sugerties, bet ir, pavyzdziui, dél molekulés peréjimo |
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tripleting biiseng, izomero susidarymo ar kitos priezasties, d¢l kurios pasikeisty pagrindinés biisenos
energija. TipiSkas sugerties skirtumo spektras su iSskirtomis dedamosiomis ir pavyzdiné energijos

Suoliy, atsakingy uz sugerties skirtumo spektra, schema pavaizduota 3 pav. [5]

Laikine skyra Zadinimo - zondavimo eksperimento metu turi biiti trumpesné uZz tiriamo
vyksmo laikg. Laiking skyra apsprendzia ir zadinancio ir zonduojancio impulsy trukmés, o saveika
su medziaga vyksta ne i§ karto impulso trukmés atzvilgiu, kadangi impulsas turi savo laikinj
intensyvumo pasiskirstymg (jprastai aproksimuojamg Gauso funkcija). Impulsy intensyvumo
pasiskirstymas taip pat riboja ir minimalig trukme, kurig galima iSskirti po bandinio suzadinimo.

Papildomas paklaidas jnesa ir mechaninés vélinimo linijos tikslumas.

Optinés vélinimo linijos

Norint uzlaikyti Sviesos impulsg pasirinkto atskaitos taSko laike atzvilgiu, reikia sudaryti
salygas uzlaikomam impulsui nukeliauti didesn;j kelig pries pasiekiant tikslg. Paprasc¢iausias biidas ta
pasiekti yra naudoti mechaning vélinimo linija, susidedancia i§ kampinio retroreflektoriaus ir tikslaus
pozicionavimo staliuko. Retroreflektorius dél savo geometrijos (4 pav.) pasizymi savybe atspindéti
Sviesa prieSinga kryptimi nepriklausomai nuo jleidimo kampo, gali biiti sudarytas i$ trijy veidrodziy
arba vientisa prizmé. Jeigu spindulys néra jvedamas arti retroreflektoriaus centro, susidaro pastovus
skersinis atspindzio poslinkis kritusio spindulio atZvilgiu, o tai labai paranku, jungiant vélinimo linijg

1 bendrg sistema.

4 pav. Principiné retroreflektoriaus schema. Skirtingais kampais kritusi Sviesa grjzta

atgal ta pacia kryptimi, ta¢iau paslinkta skersinéje koordinatéje.



Jeigu tokia vélinimo linija pagaminama 1.5 metro ilgio, impulsui suvaiksciojus j abi puses

galima gauti 10 ns maksimaly impulso vélinima, nekei¢iant iSeinanc¢io impulso sklidimo krypties.

Optinj kelig taip pat galima keisti, naudojant dviejy veidrodziy bangolaidj (5 pav.), kuris
pagristas dideliu atspindZiy skaiGiumi [6]. Si skai¢iy galima varijuoti, keiGiant spindulio jleidimo
kampg | bangolaidj. Dél to keiciasi iSeinancio spindulio sklidimo kryptis ir keisti §iuos parametrus
sudétingiau, nei vélinimo linjjos ilg] su retroreflektoriumi. D¢l didelio atspindziy skaiciaus

bangolaidis turi biiti pagamintas 1§ auksto atspindzio koeficiento veidrodziy (>99,9%).

¥
5 pav. Vélinimo linijos su dviejy veidrodZiy bangolaidZiu schema.[6]

Siekiant ilgo optinio kelio taip pat galima pasitelkti Herioto celés model; [7]. Paprasciausia
Herioto celé susideda 1§ dviejy sferiniy veidrodziy, viename i$ jy yra skylé jvesti ir i§vesti spindulj.
Ivestas lazerio pluostas keletg karty suvaikSto tarp dviejy veidrodziy, iSlikdamas ant rotacinio

hiperboloido pavirsiaus. Salyga, kuri yra batina, norint i§vesti pluo$ta i§ Herioto celés atrodo taip [7]:
N6 = 2Mn 4

Cia M yra sveikas skaicius, 8 — kampas tarp dviejy atspindziy radianais, o N — lyginis sveikas
skaiCius, apibréziantis ape¢jimy skai¢iy celéje. Taigi ap¢jimy skaicius, padaugintas i§ kampo tarp

atspindziy, turi buti 2 w daugiklis. Apéjimy skai¢iy galima kontroliuoti, keiiant atstumg tarp

veidrodziy. Pavyzdiné Herioto celés schema pavaizduota 6 pav.
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Jeigu viename veidrodziy skylé yra centre, atSpindziy figtira sudaro linijg, todél norint ilgesnio
optinio kelio parankiau rinktis sferinj veidrodj su skyle toliau nuo centro, taip efektyviai iSnaudojant

didesnj veidrodzio pavirSiaus plota.

il —_ sl
_,_I—'—’_';:-’: ___‘_h-__‘————._

6 pav. Herioto celés principiné schema. Rodyklés nurodo pluoSto sklidimo krypti.

Norint iSlaikyti modos diametra, reikia j celg jleisti jos palaikomo pluosto parametrus, t.y.
sasmauka turi biiti celés centre, o bangos frontas turi sutapti su sferinio veidrodzio atkartojamu frontu.
Tai galima padaryti, lazerio pluosta praleidziant pro teleskopa, suderintg atitinkamam didinimui ir
zidinio nuotoliui. Tai reiskia, kad keiCiant atstumg tarp veidrodziy ir norint iSlaikyti tuos pacius
pluosto parametrus reikia i§ naujo suderinti teleskopa, o tai atlikti néra paprasta. Jeigu greitas optinio
kelio keitimas néra aktualus, Herioto celés yra geras buidas pasiekti didelj optinj vélinima su dviem

veidrodziais.

ABCD matricos ir optiniai rezonatoriali

Prie§ surenkant opting sistema daznai yra paranku atlikti pluosto sklidimo modeliavima, kuris
suteikia galimybe optimizuoti sistemag bei iSsirinkti reikiamus komponentus. Vadinamoji ABCD
matrica leidZia apraSyti ir spindulio ir Gausinio pluosto sklidima, taciau skai€iavimy tikslumui svarbi
paraksialinés aproksimacijos salyga — kampas 6@ tarp spindulio ir pasirinktos optinés asies turi bati
pakankamai mazas, kad sin 8 ~ 6. Tol, kol galioja paraksialiné¢ aproksimacija, egzistuoja tiesine
skersinio nuokrypio r ir sklidimo kampo 6 priklausomybé. Tokiu atveju galima apradyti r ir 6 pokytj

uz optinio elemento Sia formule:

) =G ) ®

A== 6 B== 7
oo (6) ol (7)
o1 or
oy @ ol )

Paprasciausias optinis elementas — tus¢ia erdve, aprasoma Sia ABCD matrica:
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M—ld 10
] o

Cia d yra atstumas, lygiagretus optinei asiai, matrica rodo, kad sklidimo kampas nesikeicia, o
skersinis nuokrypis kei¢iasi proporcingai kampui. Plonojo l¢sio su zidinio nuotoliu f ABCD matrica

atrodo taip:
M, = 1 1 (11)

I$ matricos pavidalo galima spresti, kad skersinis nuokrypis nepasikeicia, o sklidimo kampas
0 pasikeicia proporcingai nuokrypiui. Veidrodzio su kreivumo radiusu R ABCD matrica (svarbu

nepamirsti, kad yra apsukama sklidimo kryptis):

1 0
M, = [ E 1] (12)
R

Optiniy elementy poveikis Gausiniam pluostui gali buti skaiciuojamas, naudojant
kompleksinj g parametra, kuriame yra informacija apie pluosto diametrg ir bangos fronto kreivumo

radiusg:

- (13)

w2 R

_=_l

Cia A yra bangos ilgis, w — pluosto radiusas ir R — bangos fronto kreivumo radiusas. Optinio

elemento poveikis Gausiniam pluoStui apraSomas taip:

Aq+B
At (14)
Cq+D
IS (13) formulés galima iSvesti bangos kreivumo fronto ir pluosto radiuso iSraiskas:
2B
R(2) = Re(4(2) = 5 (15)

A1 _ [a 28] (16)
nIm(ﬁ)_ T /4—(A+D)?2

Optinis rezonatorius yra optiniy elementy visuma, kurioje Sviesa gali judéti uzdaru ratu.

Rezonatorius laikomas stabiliu, jeigu Sviesos pluoSto diametras po begalybés apéjimy neartéja |
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begalybe. Rezonatoriaus stabilumo salygg galima jvertinti, pasinaudojant ABCD matricy

formalizmu:

A+D+2
<——X<
4

0 1 (7)

Stabilumo salygos panaudojimas paprasto dviejy veidrodziy rezonatoriaus atveju:
A+D+2 d d
22 (1-2)(1-2)

Pazyméjus 1- d / Ri = gi, gauname stabilumo salyga dviejy veidrodziy rezonatoriui [8]:

0<g,0,<1 (19)

Tokio rezonatoriaus stabilumo zonos pavaizduotos 7 pav.:

[

Pusrutulio (0, 1)

(-1.0) )

(”:-
]

Koncentrinis

('19_1.)

I

Lygiagretus (1,1)
<

0\

g1
—

Konfokalus (0,0)

1

ISgaubto veidrodzio (2, 1/3)

7 pav. Dvieju veidrodZziy rezonatoriaus stabilumo diagrama. Mélyna spalva Zymi stabilaus

rezonatoriaus konfigiiracijas. (adaptuota pagal [9])

Pokelso efektas

Pokelso efektas yra tiesinis medziagos atsakas i elektrinj lauka, kurio metu lizio rodiklis
kei¢iasi proporcingai elektriniam laukui. Efektas pasireiSkia tik medZziagose, kuriy gardelé
nepasizymi centrine simetrija. Svarbiausios Sio tipo medziagos — Kristalai li¢io niobatas (LiNbO3),
li¢io tantalatas (LiTaOs3), kalio Il-deuterio fosfatas (KD*P), beta-bario boratas (BBO), kalio titano
oksido fosfatas (KTP), kai kurie sudétiniai puslaidininkiai (pvz. GaAs).
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Pokelso efektg matematiSkai galima paaisSkinti kaip medziagos luzio rodiklio elipsoido, Kkuris

aprasomas §ia funkcija, deformacija:

(izj x? +(i2j y? +(i2j 77 + 2(%} Xy + 2[%} XZ+ 2(%) xy=1 (20)
n° ), n°J, n° J, n°J, n° Js n° Je
Elektrinis laukas gali keisti koeficientus pagal
1 3
A(—zj = Z rij Ej (21)
n-J =1

Cia rij yra elektrooptinis tenzorius, i yra sveikas skai¢ius nuo 1 iki 6, atitinkantis (20) i§raiikos
komponentus. Pokelso efektu yra paremtos Pokelso celés, kurios gali buti naudojamos kaip
moduliuojama banginé plokstelé. ISoriniu elektriniu lauku galima sukurti dvejopa 1azj Sviesos
sklidimo Kkryptimi, taip Sviesai suteikiant skirtingag fazés poslinkj tarp ortogonaliy poliarizacijos
komponenciy. Pokelso celéje iSorinis elektrinis laukas sukuriamas, pridedant elektrodus prie

priesingy viena kitai kristalo plokstumuy, taigi yra dvi konfigtiracijos: isilginé ir skersiné (8 pav.)

8 pav. Skersiné (kairéje) ir iSilginé (deSinéje) Sviesos sklidimo krypciai Pokelso celés

konfigiiracijos.

Dvejopo liizio An suteikiamas fazés uzlaikymas yra apraSomas

_ 27Anl

A
=3

(22)

Cia | —kristalo ilgis, A — bangos ilgis. Jeigu j Pokelso celg, veikiama iSorinio elektrinio lauko,
patenka tiesiSkai poliarizuota Sviesa, esant 7 /2 fazés pokyCiui prag¢jusi Sviesa bus apskritimiskai
poliarizuota. Jeigu fazés pokytis bus lygus 7, tuomet Sviesos poliarizacija bus pasukta 90 laipsniy.
Itampos, reikalingos pasiekti atitinkamam poliarizacijos pokyc¢iui, vadinamos ketvir¢io bangos ir
pusés bangos jtampomis. Naudojant i$ilgine konfigiiracijg, elektrinis laukas lygus E=VI/I, ¢ia V —
pridedama jtampa, o | — Kristalo ilgis. KD*P atveju (21) formuléje rij yra elektrooptinis koeficientas

re3, LINDO3 ar BBO atveju — rz [10]. I8ilginés konfigtiracijos biidu galima naudoti placig apertiira,
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kadangi nuo jos nepriklauso reikalinga jtampa. Skersinés konfigtracijos atveju E=V/d, ¢ia d —
atstumas tarp elektrody. Taigi pusés bangos itampa auga proporcingai apertiros diametrui ir maz¢ja
proporcingai kristalo ilgiui. re3 koeficientas KD*P mazai priklauso nuo bangos ilgio, taciau yra
jautrus temperatiiros pokyciams. Ketvir¢io bangos jtampa iSilginei KD*P konfigiiracijai 1060 nm
spinduliuotei yra apie 3200 volty. BBO atveju r; yra mazesnis uz KD*P re3 elektrooptinj koeficienta,
tac¢iau BBO yra naudingas dél savo auksto pazeidimo slenkscio. Ketvir¢io bangos jtampa skersinei
konfigtiracijai, 1064 nm spinduliuotei, naudojant 4x4 plocio bei auksc¢io, 20 mm ilgio kristala, yra
apie 4350 volty [10]. Siekiant sumazinti reikalingg jtampg naudojama kristaly pora arba vienas
ilgesnis kristalas. Visos Sios medziagos pasizymi nestipriu pjezoelektriniu efektu [11]. Po jtampos
pokycio akustinés bangos sklinda nuo kristalo krasty j centra. ISrenkant impulsus tai gali nebuti
aktualu, kadangi garso bangos sklinda labai 1étai palyginus su Sviesa ir kristalo centro gali nepasiekti

iki impulso pra¢jimo. Uz akustinés bangos kristalas deformuojasi, o tai keicia poliarizacija.

Pagrindiniai Pokelso celés parametrai yra ketvirio arba pusés bangos ilgio jtampa,
pralaidumas ir kontrastas tam tikram bangos ilgiui bei spektriné pralaidumo ir kontrasto
priklausomybe. Pokelso celés kontrastas apibiidina, kokia dalis Sviesos jgauna pasukta poliarizacija
jjungtos itampos atveju arba kokia dalis Sviesos iSlaiko poliarizacija iSjungtos jtampos atveju.
Pavyzdziui, jeigu celés kontrastas su jjungta pusés bangos jtampa yra 1000:1, tai nuostoliai praleidus

impulsg pro idealy poliarizatoriy bus viena tiikstantoji visos impulso energijos.

Siekiant dideliu pasikartojimo dazniu ir greitai uzkelti jtampa nuo nulinés iki ketviréio ar
pusés bangos naudojamos specialios elektroninés schemos su keliais nuosekliai sujungtais grifitiniais

tranzistoriais [12].

Sinchronizacijos signalo vélinimas

Alternatyva optinio impulso dalinimui j du impulsus ir vieno is jy vélinimui kito atzvilgiu yra

dviejy lazeriy sinchronizavimas.

Aktyviai moduliuojami impulsiniai lazeriai gali veikti pasikartojimo dazniu, kurj uzduoda
integruotas programuojamas skaitliukas, arba, jeigu yra stiprinamas pasyviai moduliuojamo
osciliatoriaus signalas, stiprintuvas gali prisiristi prie osciliatoriaus optinio signalo. Naudojant lazerio
elektronikos iSvedamg signalg galima prie lazerio priristi iSoring sinchronizacija palaikantj prietaisa,
pavyzdziui antrg lazerj arba iSoring Pokelso cele. Manipuliuojant sinchronizacijos signalu galima
valdyti laikg tarp Siy dviejy lazeriy iSSaunamy impulsy. Tokiems taikymams, kaip Zadinimo
zondavimo spektroskopija, néra svarbu iSlaikyti impulso parametrus tarp atskaitinio ir vélinamo

impulsy, todel galima gana nesunkiai jgyvendinti opting schema. Zonduojancio impulso vélinimas
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iki 800 mikrosekundziy jau buvo jgyvendintas [13]. Darbui buvo pasirinktas femtosekundinis
Ti:safyro lazeris, kuriuo generuotas kontinuumas bandinio zondavimui 450 — 750 nm intervale, tuo
tarpu zadinimui panaudotas 6 ns trukmés 1064 arba 532 nm bangos ilgio impulsus generuojantis
Nd:YAG lazeris. Sistemos laikine skiriamaja gebg nulemia lazeris, kurio impulsas yra ilgesnés
trukmés — Siuo atveju eksperimentui 6 ns laiking skyrg suteikia zadinimo lazeris. Tiriant
mikrosekundziy eilés kinetika nebuvo galimybés pakeisti zadinimo bangos ilgj, kadangi 6 ns trukmés
impulsy intensyvumo nepakanka parametrinio stiprintuvo kaupinimui. D¢l Sio apribojimo reikéjo
pasirinkti bandinius, kurie pasizymi gera sugertimi Nd:YAG lazerio generuojamy impulsy bangos

ilgiui.

Merocianininiai dazai ildetb ir il4cn

fluorescencijos spektrais. Polimetininés molekulés sudarytos i§ anglies atomy grandinés su
viengubomis ir dvigubomis jungtimis. Grandinés galuose yra dvi funkcinés grupés, sudarytos i$
cikliniy ir necikliniy organiniy junginiy. Varijuojant granding ir funkcines grupes galima keisti tokiy

organiniy junginiy savybes [14].

Merocianinai iSskirtiniai polimetiliniy dazy klaséje, kadangi jy polimetininés grandinés
galuose esancios grupés yra nevienodos, taigi jie pasizymi elektronine asimetrija. Grandinés galuose
esancios funkcinés grupés per pacig granding gali dalinai keistis kriivininkais. Merocianininiai dazai
naudojami, atliekant chemine ir fizikine analiz¢, kuriant naujo tipo vaistus, naujas medziagas
netiesinés optikos elementams, telekomunikacijose bei molekuliniy loginiy elementy prototipuose

[14].

Atliekant mikrosekundziy eilés vélinimo zadinimo — zondavimo eksperimenta buvo
pasirinkta stebéti merocianininiy dazy il4etb ir il4cn kinetikg. Dazai buvo susintetinti A. IS¢enkos
laboratorijoje Organinés Chemijos Institute, Kijeve (Ukraina). Donorinés funkcinés grupés dazuose
buvo 10,10-dimetil-7,8,9,10-tetrahidro-6H[1,2- a]indoliumo  (trump. — il), tuo tarpu elektronus
priimancios grupés buvo malononitrilo (trump. — cn), arba 1,3-dietil-tiobarbituratinés (trump. - etb)
rugsties dariniai. Skai¢ius 4 dazy trumpinyje Zymi konjuguoty grandiniy, suskirstyty j metileno grupes,
ilgj. Sie dazai buvo analizuojami D. Dementavi¢iaus magistrantiiros baigiamajame darbe [15] ir
pasirinkti Siam darbui d¢l palankiy sugerties juosty bei mikrosekundziy eilés izomerinés biisenos

gyvavimo trukmés.



16

2. Eksperimenty metodika

Daugelio praéjimy vélinimo linija

Siame darbo metu buvo bandoma schema, skirta uzlaikyti femtosekundinj $viesos impulsa,
arté¢jant prie mikrosekundziy eilés su galimybe nesunkiai keisti vélinimo trukme. Norint impulsg
uzlaikyti 1 mikrosekunde, reikia optinj kelig prailginti iki 300 metry, o tai laboratorijos salygomis yra
nepraktiSka gabarity pozitriu. Be to, pluostui sklindant tokj didelj atstuma jis smarkiai iSplisty del
difrakcijos. Siekiant iSvengti S§iuo problemy, impulsas norimam laikui buvo uzdaromas rezonatoriuje.

Siam tikslui buvo surinkta 9 pav. pavaizduota sistema:

Igaubtas HR

Teleskopas
[ [ FR | PC IHR
V v FP
TFP 2
plokstelé

/CHM

9 pav. Impulso vélinimo schema. TFP — poliarizatorius, FR — Faradéjaus rotatorius,

PC - Pokelso cele, CHM - ¢irpuotas veidrodis, HR — auksto atspindZio veidrodis. Juodu

kontiiru apibréZtas rezonatorius.

Sistema susideda i$ rezonatoriaus su Pokelso cele ir Faradéjaus izoliatoriaus. Faradéjaus

izoliatorius susideda i§ dviejy poliarizatoriy, pusés bangos ilgio plokstelés ir Faradéjaus rotatoriaus.

Faradéjaus rotatorius yra medziaga (daznai naudojami terbio-galio granatas TGG arba terbiu
legiruotas boro silikatas), veikiama nuolatinio magnetinio lauko, kurio linijy kryptis sutampa su
pluosto sklidimo kryptimi. Medziagoje pasireiskia magneto-optinis efektas, kuris suka Sviesos
poliarizacijos plokS§tuma. Parinkus tinkamg medZiaga, magnetinio lauko stipruma ir kristalo ilgj,
galima Faradéjaus rotatoriumi 45 laipsniy kampu pasukti poliarizacijg tam tikram bangos ilgiui.
Farad¢jaus rotatorius nuo fazinés plokstelés skiriasi tuo, kad Sviesai grjZztant atgal ] rotatoriy

poliarizacijos sukimo kryptis iSlicka ta pati. Tokiu biidu galima turéti skirtingg poliarizacija
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jeinanciam ir grjztan¢iam pluostui. Kartu naudojant 45 laipsniy poliarizacijos sukimui iSstatyta pusés
bangos fazing plokstelg ir i§ abiejy pusiy pastacius poliarizatorius galima praleisti pluostg i sistema
ir nukreipti griztantj pluosta kitu keliu, kadangi poliarizatorius atspindi 90 laipsniy pasukta

poliarizacijg. Tokia optiniy elementy kombinacija vadinama Faradéjaus izoliatoriumi.

Naudojamas rezonatorius savo optine konfigiiracija labai panasus j regeneratyvinj stiprintuva,
taciau Siuo atveju néra aktyvios terpé€s ir impulsas nepatiria stiprinimo. ] rezonatoriy jvestas impulsas,
praecidamas pro jjungta Pokelso celg, atsispindédamas nuo galinio veidrodzio ir dar kartg praéjes celg,
igauna 90 laipsniy poliarizacijos pokytj. Tuomet impulsas atsispindi nuo poliarizatoriaus, suvaiksto
iki kito galinio veidrodZzio, vél atsispindi nuo poliarizatoriaus ir pasiekia Pokelso cele. Kol impulsas
sklinda rezonatoriumi, elektrinis laukas ant celés i§jungiamas ir poliarizacija nebekei¢iama, tokiu
biidu impulsas laikomas rezonatoriuje tol, kol vél nebus jjungta jtampa. Valdant laiko tarpa tarp
jtampos iSjungimo ir jjungimo galima diskreciais laiko tarpais vélinti impulsg. Vélinimo zingsnis

priklausys nuo rezonatoriaus ilgio.

I rezonatoriy Salia Pokelso celés galima patalpinti papildoma ketvir¢io bangos fazine
plokstele. Tokiu atveju jéjusio impulso poliarizacija bus pasukta 90 laipsniy, kai Pokelso celés jtampa
iSjungta. Jjungus jtampa poliarizacija bus pasukama 180 laipsniy, o tai Siuo atveju analogiska

poliarizacijos palaikymui.

Siam darbui buvo panaudotas jmonés ,,Eksma Optics* gaminamas impulsy i§rinktuvas ,,UP1*
kartu su jo valdymo jranga ,,Pmaster 4.0H*. Pokelso celés specifikacijos — 2.19 kV ketviréio bangos
jtampa, 99.27 % pralaidumas ir 1300:1 poliarizacijos kontrastas (be jtampos) 1030 nm bangos ilgiui.
Pokelso cel¢je naudojami du 4x4x20mm BBO kristalai. Pokelso celés valdymo jranga gali moduliuoti
jtampa iki 1 MHz daZzniu, jtampos kilimo bei kritimo laikas — maziau nei 7 ns. Aukstos jtampos
impulso ant Pokelso celés trukmé gali bati kei¢iama nuo 0 iki 5000 ns. Impulsy i$rinktuva galima

valdyti su ,,Eksma Optics* suteikiama programine jranga.

: N o W ‘
l A sl=o6 66 6 6 6 & @

10 pav. Impulsy iSrinktuvas ,,UP1“ virSuje ir aukstos jtampos valdymo jranga

»Pmaster 4.0H“ apacioje. [16]
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Sio prietaiso veikimo daznj galima iSoriSkai sinchronizuoti. Femtosekundinius impulsus
generuoja ir stiprina jmonés ,,Sviesos Konversija“ lazeris ,,Pharos”. Impulsy isrinktuvas buvo

sinchronizuotas su ,,Pharos® regeneratyvinio stiprintuvo Pokelso celés jjungimo signalu.

Pokelso valdymo jranga turi du aukstos jtampos raktus — kiekvienas i§ jy auksta jtampa
palaiko ne maziau nei 120 ns dél techniniy apribojimy. Jjungus vieng rakta, Pokelso celéje susidaro
potencialy skirtumas, jjungus abu raktus vienu metu $is skirtumas kompensuojasi. D¢l to galima
jgyvendinti iSskirtines poliarizacijos keitimo moduliacijas. 11 pav. pavaizduota aukstos jtampos
generavimo raktuose kombinacija, kurios déka vélinimo linijoje galima impulsa laikyti be pusés

bangos fazinés plokstelés.

I raktas UT
II raktas

UT
Potencialo
skirftumas tarp U
Pokelso celés
elektrodu - P E—

Impulso vélinimas t

11 pav. Principiné jtampos tarp Pokelso celés elektrody moduliavimo schema. Laiko

tarpas tarp potencialo skirtumo grubiai atitinka impulso uzlaikyma rezonatoriuje.

Kadangi impulsas vélinimo metu daug karty kerta 40 mm ilgio BBO kristalg, pasireiskia
zymus impulso spektriniy komponenciy iSplitimas laike. Tai vadinama grupiniy greiciy dispersija ir
aprasoma:

2 82n(A)

23
2ac® oA (23)

GDD(A) =

Beta — bario borato (BBO) grupiné greic¢iy dispersija 1030 nm bangos ilgiui yra 45.7 fs2/mm.

Tai reiskia, kad vienu rezonatoriaus apéjimu jne$ama ~3650 fs? grupiné vélinimo dispersiia.
9

Grupinio vélinimo dispersijos kompensavimui buvo panaudoti du ¢irpuoti veidrodziai, kurie
specifikuojami kaip turintys -900 fs? grupine vélinimo dispersija ties 1030 nm. Jie sudaryti i§ dviejy
skirtingo ltizio rodiklio dielektriky periodinés struktiiros. Dielektriky sluoksniai parenkami tokie, kad
didesnio daznio komponentés atsispindéty nuo artimesniy pavirSiui sluoksniy, tuo tarpu mazesnio
daznio komponentés — nuo gilesniy sluoksniy. Taip mélynesné spinduliuotés dalis nukeliauja

trumpesnj optinj kelia, tai yra lygu neigiamai grupiniy grei¢iy dispersijai.
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Rezonatoriui modeliuoti buvo pasinaudota ABCD matricy formalizmu paremta programa
»Rezonator”. Sumodeliuotas 1,85m ilgio rezonatorius su vienu ploks¢iu galiniu veidrodziu ir vienu

2m kreivumo radiuso jgaubtu veidrodziu (12 pav.).

o] \
31,000 _: S S DY SOV S [EOSTESUSURPOR STPRURPRPTTUORNN OO DU U SRPTRION ) I

900

[~

0 200 400 600 800 1.000 1.200 1.400 1.600 1.800
Pozicija rezonatoriuje, mm

12 pav. Vélinimo linijos rezonatoriaus modelio palaikomos stabilios modos radiuso
priklausomybé nuo pozicijos rezonatoriuje. 0 mm simbolizuoja sferinj galinj veidrodij (ziuréti
9 pav.), 1850 mm yra ploksc¢io galinio veidrodZio uz Pokelso celés pozicija. PluoSto radiusas

iSreikstas 1/e? nuo maksimumo aukstyje.

Rezonatoriaus palaikomos modos radiusas w ties pokelso cele yra 0.45 mm ir 1.35 mm ties
sferiniu veidrodZziu. Pokelso celés aperttiros radiusas specifikuojamas lygus 1.75 mm, o idealus Gauso
pluostas, praéjes pro 2w radiuso apertiira, iSlaiko 99.97% energijos. Teisingai uzvedus pluosta ant

Pokelso celés galima tikétis, jog nuostoliai dé¢l celés apertiiros nepasireiks.

Pluosto radiuso pasiskirstymas rezonatoriuje reiskia, kad jvesti reikia kuo panasesnio diametro
sagsmaukoje ir sgsmaukos pozicijos pluosta. Pluosto jvedimui j rezonatoriy panaudotas teleskopas,
sudarytas i§ -100, 50 ir -50 mm zidinio nuotolio lesiy. Trijy leSiy sistema suteikia galimybg¢ derinti

pluosto skéstj ir diametra, taciau tokio teleskopo derinimas néra trivialus.

Veidrodziai, naudoti eksperimente, buvo padengti dielektrine danga, kuri paremta Brego
difrakcija — nuo kiekvieno dangos sluoksnio sudaroma konstruktyvi interferencija atspindétai Sviesai
ties tam tikru bangos ilgiu, tokie veidrodziai dar vadinami auksto atspindzio (angl. High reflectance)
veidrodziais. Sviesa praleidzianti optika padengta antirefleksine danga — sudaroma destruktyvi

interferencija tarp atspindziy nuo skirtingy pavirSiaus sluoksniy.



20

Zonduojancio impulso vélinimas su dviejy lazeriy

sinchronizacija

Atsizvelgus | sudétinga daugelio pra¢jimy rezonatoriaus jgyvendinimg, Siame darbe buvo
surinkta zadinimo — zondavimo sistema i§ dviejy lazeriy. Nuo [13] ir [15] darbuose aptartos sistemos
Si skiriasi tuo, kad Zadinimo impulsas yra femtosekundinis su galimybe derinti bandinio zadinimo
bangos ilgj, o zondavimui naudojamas nanosekundinius $viesos kontinuumo impulsus generuojantis

lazeris.

Eksperimentui buvo panaudotas ,,Sviesos Konversijos* pagamintas femtosekundinis lazeris
»Pharos® su antros harmonikos moduliu, generuojantis 515 nm ~200 fs trukmés zadinancius
impulsus. Zondavimui dél savo ekonomiskumo, galios stabilumo ir plataus kontinuumo spektro
pasirinktas ,,NKT Photonics* pagamintas ,,SuperK Compact® fotoniniy kristaly Sviesolaidzio lazeris,
generuojantis 2 ns trukmés baltos $viesos kontinuumo spektro impulsus. Gamintojas specifikuoja <+-
1% i$vadinés galios stabiluma matuojant 1 valanda. Taip pat buvo naudojama ,,Sviesos Konversijoje

gaminama zadinimo — zondavimo sistema ,,Harpia“.

_j Impulso trukmé 1.85 ns !
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13 pav. Kairéje — greitu fotodiodu iSmatuota ,,SuperK Compact“ impulso trukmé ties puse
maksimumo, desSinéje — 350 — 1100 nm diapazone jautriu spektrometru uzfiksuotas

kontinuumo spektras.

»Pharos* lazerio elektronikos modulis TEM (angl. Timing Electronics Module) suteikia
galimybe iSvesti skaitmeninj sinchronizacijos signalg, taciau lazeris ,,SuperK Compact™ i$Sauna
impulsg tik prag¢jus 20 mikrosekundziy nuo gauto signalo. Tai reiskia, kad uzlaikant skaitmeninj
»Pharos® TEM generuojamg signalg minimali trukmé tarp zadinancio ir zonduojanc¢io impulsy bus

20 ps.
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Siems lazeriams sinchronizuoti buvo pasinaudota ,,De0 Nano“ programuojama loginiy
elementy masyvo (angl. Field programmable gate array — FPGA) plokste. Naudojant ,,Altera Quartus
II* programing jranga buvo paraSytas kodas, kuris pasinaudoja plokstés vidiniu laikrodziu
sinchronizacijos signalui generuoti. Ploksté suteikia 2 ns laiking skyra, kurig apsprendzia plokstés
vidinio laikrodzio maksimalus daznio daugiklis, generuojantis 500 MHz daznio skaitmeniniy impulsy
vorg. Sinchronizacijos signalas generuojamas, dalinant skaitmeniniy impulsy vorg iki 1000 kHz.
Generuojamas signalas padalinamas j du, vienas i$ jy vélinamas fiksuotu laiko tarpu, kuris turi biiti
ilgesnis uz laika tarp ,,SuperK Compact™ signalo priémimo ir lazerio impulso, t.y. daugiau nei 20 ps.
Tai signalas, paduodamas ] ,,Pharos® lazerio TEM, prie Sio signalo prisiriSa regeneratyvinio
stiprintuvo Pokelso elementas. Antras FPGA generuojamas signalas paliekamas su galimybe keisti
vélinimo trukme. Tokiu biidu galima zonduojantj impulsg stumdyti laike nuo keliy mikrosekundziy
prie§ zadinantj impulsg (Sio darbo metu — 80 us pries) iki beveik milisekundés po Zadinancio impulso

su 2 ns zingsniais (14 pav.).
2.5

Sync 2 Sync 1

—_—

o
n

Oscilografo signalas, V

-14 -12 -10 -8 -6 -4 -2 0 2 4
Laikas, pis

14 pav. Oscilografo duomenys, atlikus dviejy skaitmeniniy impulsy 10 mikrosekundZiy
tarpusavio vélinima. Pirmas impulsas (Sync 1) gali biiti stumdomas laike antrojo atzvilgiu, o

antras (Sync 2) turi pastovia pozicija laike.

Kadangi eksperimento metu zondavimui buvo naudojamas ,,Sviesos konversijos“ gaminamas
lazeris ,,Pharos® be parametrinio stiprintuvo, zadinimo — zondavimo eksperimentas buvo atliktas su
merocianininiais daZais il4cn ir il4etb, kurie pasizymi Simty mikrosekundZziy trukmés kinetika bei
sugerties spektrais, kurie persikloja su ,,Pharos® femtosekundinio lazerio generuojama antra

harmonika (centrinis bangos ilgis 515 nm). Bandiniai buvo iStirpinti acetone (polinis tirpiklis su
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dipoliniu momentu 2,91 D), 1 ml tiirio 1 mm optinio kelio kvarcinéje kiuvetéje neparenkant tikslios
koncentracijos. Tirpalai buvo skiedziami acetonu, siekiant eksperimentui tinkamo optinio tankio.
»Harpia® zadinimo — zondavimo sistema leidzia vélinti zondavimo impulsa iki 8 nanosekundziy su
retroreflektoriaus pagalba. Kadangi darbo tikslas buvo jvertinti sistemos galimybes atlikti Zadinimo
— zondavimo eksperimentg su mikrosekundziy eilés vélinimo trukmémis, bandiniy kinetika, vélinant

zonduojantj impulsg su retroreflektoriumi, nebuvo iSmatuota.
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3. Teoriniai ir eksperimentiniai rezultatai

Daugelio praéjimy vélinimo linijos rezultatali

Kiekvienas komponentas vélinimo linijoje jneSa optinius nuostolius — tai gali biti sklaida,
sugertis, atspindys nuo skaidriy terpiy pavirSiaus arba veidrodziy pralaidumas. Kadangi stiprinimo
rezonatoriuje néra, kiekvieno apéjimo metu prarandama impulso energijos dalis. Gana paprasta
apskaiCiuoti teorinj impulso energijos slopima, skaitant, kad nepasireiskia jokie apertiiriniai arba
Pokelso celés kontrastg keiciantys reiskiniai. Auksto atspindzio veidrodziy gamintojo specifikacija
yra >99.9% atspindys 1030 nm bangos ilgiui, ¢irpuoty veidrodziy — 99.8% atspindys 1030 nm.
Pokelso celés pralaidumas — 99.27%, kontrastas 1:1300, poliarizatoriaus atspindys — 99.8%.
Taigi bendra nuostoliy suma teoriskai yra lygi 2.86%. Impulso teorinis slopimas ir eksperimentinis
slopimas vélinimo schemoje be ketviréio bangos plokstelés pavaizduotas 15 pav. kairéje.
Eksperimenti$kai matuojant impulso slopima su fotodiodu buvo pastebéti gana ryskis poliarizacijos

ir modos diametro ant fotodiodo nuostoliai, todél buvo matuotas ir galios matuoklio signalas.
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15 pav. Impulso energijos slopimas. Linija rodo teoriSkai apskaiciuotg slopima, kai bendri
nuostoliai vienam apéjimui lygus 2.86%. Taskai Zymi eksperimenti§kai iSmatuota impulso

energijos slopimg.

Gauta vidutinés galios slopimo kreivé aproksimuota pagal eksponentinio slopimo funkcijg ir
nusta¢ius minimalig amplitude buvo apskaiciuoti poliarizacijos nuostoliai — jie pasireiSkia energija,
kuri praeina pro poliarizatoriy kiekvieno apéjimo metu, kai impulsas turéty biiti uzdarytas

rezonatoriuje. Apskai¢iuoti poliarizacijos nuostoliai matavimo metu lygias 2.2% kiekvienam
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apéjimui, lik¢ optiniai nuostoliai sudaro — 3,35%. Atémus poliarizacijos nuostolius i§ galios
matuokliu uzfiksuoty duomeny gautas eksperimentiSkai iSmatuotas impulso energijos slopimas.
Matavimai atlikti su 1.5 pJ ir 7.5 pJ energijos impulsais, siekiant jvertinti netiesiniy reiskiniy jtaka,

taciau abiem atvejais nuostoliai gauti tokie patys.

Matavimai taip pat buvo atlikti Siek tiek modifikavus rezonatoriy — prieS Pokelso cele
patalpinta ketvirCio bangos faziné plokstelé tam, kad impulsas rezonatoriuje biity laikomas tol, kol
jtampa tarp Pokelso celés elektrody laikoma jjungta. Ketvir¢io bangos ilgio plokstelé j rezonatoriy
inesa papildomus nuostolius — specifikuojamas pralaidumas yra >99%, kontrastas — 1:1000. Tokiu
paciu biidu eksperimentiskai apskaiciuoti poliarizacijos nuostoliai lygiis 0.74%, taciau kiti nuostoliai
sudaro 5.54% vienam rezonatoriaus ap¢jimui. Gautas eksperimentinis ir teorinis impulso energijos

slopimas pavaizduotas 16 pav.:
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16 pav. Impulso energijos slopimas rezonatoriuje su A/4 fazine plokstele. Linija rodo teoriskai
apskaiciuotg slopima, kai bendri nuostoliai vienam apéjimui lygus 4.86%. Taskai Zymi

eksperimentiSkai iSmatuota impulso energijos slopima.

Nenaudojant A/4 plokStelés, t.y. impulsa laikant rezonatoriuje, kol Pokelsas i§jungtas,
pasireiSkia dideli poliarizacijos kontrasto nuostoliai. Su A/4 plokStele rezonatoriuje kontrasto

nuostoliai gerokai mazesni, taciau dél pacios fazinés plokstelés gerokai iSauga kiti nuostoliai.

Eksperimento metu buvo iSmatuotas pluoSto profilis ties skirtingais impulso vélinimais.
Matavimo tikslas buvo jvertinti modos diametro stabilumg (17 pav. kairéje). Gauti rezultatai
patvirtino sp¢jima, kad j rezonatoriy néra tiksliai jvedamas pluostas su rezonatoriaus palaikomais

parametrais. Taip pat jvertintas pluosto eliptiSkumas (17 pav. desingje).
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17 pav. Pluosto diametras 1/¢? aukstyje (kairéje) ir pluosto eliptiSkumas (deSinéje) ties

skirtingomis vélinimo trukmémis (rezonatoriaus periodas 12.83 ns).

Rezonatoriuje pluostas iSlaiko maza eliptiSkuma, taciau pluosto diametras kinta su kiekvienu
rezonatoriaus apé&jimu. Taip pat buvo atliktas modeliavimas, skirtas jvertinti teleskopu jvedamo
impulso radiuso kitimg rezonatoriuje, kai jvedamo pluosto parametrai nukrypsta nuo rezonatoriaus
palaikomo pluosto (18 pav.). Is modeliavimo rezultaty matosi, kad eksperimento metu nebuvo idealiai

suderintas pluosto jvedimo teleskopas, dél to nukentéjo pluosto diametro stabilumas.

0 10,000 20,000 30,000 40,000
Atstumas, mm

18 pav. Pluosto radiusas 1/e? aukstyje, kai jvedamas pluoStas su rezonatoriaus palaikomo
pluosto sasmaukos pozicija (plati vertikali Zalia linija), taiau radiusas sasmaukoje 0.1 mm
didesnis uzZ rezonatoriaus palaikoma. Plona vertikali Zalia linija simbolizuoja galinj sferinj

veidrodj. Grafike pavaizduoti 12 rezonatoriaus praéjimu, kurie atitinka 154 ns impulso

vélinima.
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Taip pat eksperimento metu buvo iSmatuota impulso autokoreliaciné funkcija be vélinimo ir

su 501 ns impulso uzlaikymu. Autokoreliatorius impulsg dalina i dvi dalis, i§ kuriy viena nukeliauja

kei¢iamg atstumg. Nekolinearia sgveika su S§iais impulsais generuojama antroji harmonika, ir

matuojama jos intensyvumo priklausomybé nuo impulsy tarpusavio pozicijos laike. Taip gaunamas

autokoreliacinis signalas, kurio tam tikra plo¢io dalis yra matuojamo impulso trukmé. Zinoma, kad

pradiné impulso trukmé lygi 220 fs. Impulsui pirmyn atgal suvaiks¢iojus per Faradéjaus izoliatoriy ir

pokelso celg gauta autokoreliaciné funkcija pavaizduota 19 pav. kairéje, desinéje — su 501 ns

vélinimu. 19 ir 20 pav. matavimai atlikti, rezonatoriui veikiant be A/4 fazinés plokstelés.
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19 pav. Kairéje - pro rezonatoriy nesuvaiksc¢iojusio impulso autokoreliaciné funkcija, deSinéje

— 501 ns rezonatoriuje uzlaikyto impulso autokoreliaciné funkcija. Lazerio impulso energija —
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20 pav. Kairéje 501 ns rezonatoriuje uzlaikyto impulso autokoreliaciné funkcija, kai lazerio

impulso energija — 3,75 pJ. Desinéje — tos pacios energijos ir uzlaikymo impulso

autokoreliaciné funkcija, dispersija kompensavus su lazerio kompresoriumi.

IS 19 pav. skirtumo galima spresti, kad grupiniy greiciy dispersija néra visiskai kompensuota.

Impulsa uzlaikius 501 ns, rezonatoriuje naudojant /4 plokstele, impulso trukmé lygi 317.3 fs. Tai



27

reiSkia, kad cirpuoti veidrodziai jneSa daugiau neigiamos grupiniy grei¢iy dispersijos, nei jos
atsiranda dél BBO kristaly. 20 pav. matosi fazinés savimoduliacijos jtaka autokoreliacinés funkcijos

formai. Naudojant lazerio kompresoriy, impulsa pavyksta suspausti iki 471.6 fs.

Uzlaikyto impulso paskirtis siame darbe yra generuoti kontinuumg zadinimo — zondavimo
matavimui. Kontinuumo generacijai buvo pasirinktas -75 mm zidinio nuotolio I¢sis ir 3 mm storio
YAG kristalas. Palygintas maksimalus vélinimo laikas, su kuriuo dar galima generuoti $viesos
kontinuumga su ta pacia lazerio impulso energija, naudojant rezonatoriy su A/4 plokstele ir be jos, taip
pat kai grupiniy grei¢iy dispersija kompensuojama su kompresoriumi (21 pav.). Nustatant

kontinuumo generacijos ribg buvo naudojama 7.5 pJ lazerio impulso energija.
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21 pav. Juoda spalva pazymétas kontinuumo spektras, gautas impulsui nesuvaiksciojus per
rezonatoriy. Lazerio impulso energija — 1.2 nJ. Raudona spalva pavaizduota kontinuumo
generacijos riba rezonatoriuje be A/4 plokstelés. Zalia spalva pavaizduota riba rezonatoriuje
be A/4 plokstelés, su lazerio pléstuvu kompensavus grupiniy greifiy dispersija. Mélyna spalva
pavaizduota kontinuumo generacijos riba rezonatoriuje su A/4 plokstele (ijjungta Pokelso celés
jtampa), o Zydra spalva — riba rezonatoriuje su /4 plokstele, lazerio pléstuvu kompensavus

grupiniy greiciy dispersija. Vélinant impulsa lazerio impulso energija — 7.5 pJ.

Zadinimo — zondavimo eksperimento metu matuojamas sugerties skirtumas tarp spektro,
pragjusio pro nesuzadintg ir suZzadintg bandinj, todél nedidelés spektro formos variacijos neturi biiti
klititis eksperimento tikslumui, ta¢iau svarbus yra kontinuumo spektro plo¢io pastovumas.

Rezonatoriuje be A/4 fazinés plokstelés kontinuumo generacijos riba yra 320 ns ir ties ja spektras
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gerokai siauresnis uz pradinj. Mazesnio vélinimo (102 ns) atveju rezonatoriuje be fazinés plokstelés
spektras iSlaiko pradinj plotj. Kompensavus dispersija abiem atvejais kontinuumo spektra pavyko
generuoti su 476 ns vélinimu, taciau rezonatoriuje su A4 plokstele pasiektas gerokai intensyvesnis
spektras. IS impulso energijos slopimo matavimy zinome, kad schemoje be A/4 plokstelés impulso
energija patiria mazesnj slopima. Tai patvirtina iSvada, kad naudojant A/4 plokstele pasiekiama
mazesné impulso trukmé. Rezonatoriuje esancio pluosto skésties nepastovumas taip pat daro nemaza
jtaka kontinuumo spektrui, kadangi dél to keiciasi ant YAG kristalo fokusuojamo pluosto sagsmaukos

diametras.

Norint padidinti maksimalig impulso vélinimo trukme, pirmiausia reikia sumazinti impulso
fazing savimoduliacijg Pokelso cel¢je. Tai galima padaryti tiksliau jvedant pluosta i rezonatoriy bei
didinant rezonatoriaus palaikomo pluosto diametrg ties Pokelso cele. Taip pat didele jtaka
maksimaliam vélinimui turi Pokelso celés pralaidumas ir teisingas grupiniy greiciy dispersijos
kompensavimas rezonatoriuje. Siekiant didesnés vélinimo trukmés realus variantas yra prailginti

rezonatoriy, taciau tuo paciu didés ir minimalus vélinimo zingsnis.

Zonduojancio impulso vélinimo su dviejy lazeriu

sinchronizacija rezultatai

ISoriskai sinchronizuojant ,,Pharos* lazerj, jo impulso neapibréztumas laike bus lygus vienam
lazerio osciliatoriaus periodui, t.y. apie 13 ns. Oscilografu buvo iSmatuotas ,,SuperK Compact*

impulsy voros tirtéjimas laike, paduodamu sinchronizacijos signalo atzvilgiu.

0.007
0.006

0.005

0.004

0.003

Tikimybé

0.002 |
0.001

0.000 ‘e
-100 -50 0 50 100
Laikas, ns
22 pav. ,SuperK Compact* lazerio impulsy pasiskirstymo laike histograma sinchronizacijos

signalo atZvilgiu. Laikai, matuojant oscilografu, sugrupuoti j 0.5 ns intervalus.
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Histograma pavaizduota 22 pav. Impulsai pasiskirsto 200 ns lange sinchronizacijos signalo
periodo atzvilgiu. Sis dydis, kartu su ,,Pharos* generuojamy impulsy tirtéjimu, sudaro eksperimento

laikine skyra.

Taip pat oscilografu iSmatuotas vidutinis kvadratinis nuokrypis, lygus 37 ns. Kai yra
matuojamas Zadinimo — zondavimo signalas Simty mikrosekundziy vélinimui, tokia paklaida néra
kritiSka, turint omeny tai, kad kiekvieno matavimo metu galima pasirinkti skirtuminés sugerties
spektry skaiciy vidurkio i§vedimui. Kita vertus, matuojant kinetikg su vélinimu, mazesniu nei 100 ns,
1 spektry iSvedamo vidurkio rinkinj gali paklitti kitokios formos ar net ir nesuzadinto bandinio

skirtuminés sugerties spektras, kuris gali pastebimai iSkreipti galutinj rezultata.

Siame darbe buvo atliktas zadinimo — zondavimo eksperimentas, vélinant zondavimo impulsa
zadinanc¢iojo atzvilgiu, pasitelkus papildoma lazerj — ,,NKT Photonics* gaminamg ,,SuperK
Compact“ fotoniniy kristaly Sviesolaidzio superkontinuumo lazerj, generuojantj 1.85 ns trukmés
impulsus, apimancius 450-2400 nm spektra. Pasirinktas spektrometro detektorius su 200 — 1100 nm

darbine zona.

Eksperimento metu buvo matuojamas foninis spektras, t.y. j spektrometra patenkanti $viesa,
kai | sistemg patenka Zadinantis impulsas, taciau nepatenka zonduojantis. Foniniame spektre dél
sklaidos ant kiuvetés ar kity sistemos komponenty galima uzfiksuoti Zadinanéig spinduliuote, nors
jos optinis kelias blokuojamas apertiiros. Tuomet pasirinkus 2500 spektry matavimg (pluosto
moduliatoriaus pagalba isvedant vidurkj i§ 1250 suzadinto ir 1250 nesuzadinto bandinio spektry),
gaunamas skirtuminés sugerties spektras ties tam tikru vélinimu. Sinchronizacijos signalo daznis yra
1 kHz, o laikas, per kurj spektrometras nuskaito visus pikselius yra 500 ps, todél Siuo atveju
maksimali vélinimo trukmeé yra 500 ps. Buvo matuojamas skirtuminés sugerties spektras nuo
mikrosekundés prie§ suzadinimg iki 500 mikrosekundziy po suzadinimo, palaipsniui didinant

vélinimo zingsnj (23 ir 24 pav.).
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23 pav. Pirmas grafikas — il4cn dazZy kinetinés kreivés ties skirtingais bangos ilgiais, nuo 1 ps,

atvaizduotos logaritmine skale. Antras grafikas — il4cn dazy skirtuminés sugerties spektrai
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ties skirtingomis vélinimo trukmémis.
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24 pav. Pirmas grafikas — il4etb dazy kinetinés kreivés ties skirtingais bangos ilgiais, nuo 1 ps,

atvaizduotos logaritmine skale. Antrasis — il4etb dazy skirtuminés sugerties spektrai ties

skirtingomis vélinimo trukmémis.
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[14cn bandinyje matomas indukuotos sugerties ties 570 nm skirtuminio spektro eksponentinis
gesimas — izomero relaksacija. Il4etb bandinyje susidargs izomero spektras pasizymi per 1 ps
uzgestancia indukuotos sugerties dedamaja ties 640 nm bei pagrindinés biisenos i§blyskimu ties 600
nm. Eksperimento laikinio lango neuZtenka, norint iSmatuoti abiejy bandiniy visiskg skirtuminio
spektro uzgesimg. Kiekvienam rezultate pavaizduotam skirtuminiam spektrui buvo iSvedamas
vidurkis i§ 3000 spektry. Triuk§mas kinetinése kreivése susidaro dél 1étai kintancio aplinkos poveikio

sistemai.

Si dviejy lazeriy sinchronizacijos sistema veikia ir mazinant pasikartojimo daznj suteikia
galimybe pasiekti gerokai didesnj zondavimo impulso vélinima, lyginant su retroreflektoriaus
vélinimo linija arba Siame darbe aprasyta daugelio apé&jimy vélinimo linija. Taip pat iSlieka galimybe
zadinant] impulsg praleisti per parametrinj stiprintuvg ir gauti norimg Zadinimo bangos ilgj. Greta $iy
privalumy yra trikumas — superkontinuumo lazeris ,,SuperK Compact® dél savo veikimo principo
sinchronizuojant lazerj iSoriSkai pasizymi tirt¢jimu 200 ns lange sinchronizacijos signalo atzvilgiu.
Sia problema galima ignoruoti, kaip buvo nuspresta §io eksperimento metu, arba papildyti sistema
dviem greitais fotodiodais, i§ kuriy vienas fiksuoja zadinant] impulsa, o kitas fiksuoja zonduojantj
impulsg. Tuomet galima spektrus grupuoti pasirinktais intervalais pagal vélinimo trukme arba atmesti

tuos spektrus, kurie nepatenka j viena pasirinkta intervala.

Greta realiy eksperimenty su sistema buvo atliktas modeliavimas ,,Matlab“ programavimo
aplinkoje, siekiant palyginti teorinius skirtuminius spektrus su gaunamais isvedant vidurkj i§ spektry

nepaisant laikinio tirtéjimo.

Siam tikslui buvo sugeneruota laike eksponentiskai gestanti kreivé pagal logaritminio —
Gausinio pasiskirstymo funkcija. Sios funkcijos kintamojo logaritmas sudaro Gausinj skirstinj ir turi
tik teigiamas vertes:

1 (=lnx—p)?

xo2m e 2 (24)

P(x) =

Cia p ir o yra atitinkamai vidurkis ir vidutinis kvadratinis nuokrypis, tadiau $iais parametrais
buvo manipuliuojama, siekiant sugeneruoti kreive, kuri bty panasi i indukuotos sugerties spektra.
Spektras susideda 1§ 200 tasky, i kuriy kiekvienas simbolizuoja vieng nanometra regione nuo 500 iki
700 nm.

Sugeneruotas sugerties spektras laike suskirstytas 1 11000 tasky, i§ kuriy kiekvienas
simbolizuoja vieng nanosekundg. Laikoma, kad laikas, per kurj suZadinamas tariamas bandinys, yra
mazesnis nei 1 ns, todel laiko momentu 0 skirtuminis spektras ties visais bangos ilgiais lygus nuliui,

0 po 1 ns turi didziausias vertes (25 pav.).
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25 pav. ,,Matlab” programavimo aplinkoje sugeneruota pavyzdiné eksponentiskai gestancio

skirtuminio spektro kinetika, spalva simbolizuoja skirtuminio spektro optinj tanki.

Pasirinkus norimg laiko momentg, su 37 ns vidutiniu kvadratiniu nuokrypiu yra generuojami
atsitiktiniai skai¢iai su Gausiniu pasiskirstymu, tai atspindi aprasytos realios sistemos tirtéjima laike
pagal 22 pav. Atsitiktiniy skaiciy kiekis modeliavimo atveju reiSkia kaupiamy spektry kiekj vidurkio
iSvedimui. 26 pav. pavaizduotas modeliuojamo spektro kinetikos palyginimas su isvestu vidurkiu i$
100, 1000 ir 5000 spektry ties 546 nm bangos ilgiu modelyje, taip pat diskriminuojant nesuzadinto

bandinio rezultaty dalj i§ 1000 spektry, kai uzduodamas laikas yra po bandinio suzadinimo.
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26 pav. Modelio skirtuminio spektro Kkinetika ties 546 nm. Grafike lyginamas teoriskai
gaunamas gesimas su rezultatais, iSvedant vidurkj is skirtingo kiekio laike fliuktuojanc¢iuy

skirgrtuminiy spektry. IS modeliavimo rezultaty iSkirpta sritis nuo -100 iki 200 ns.
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27 pav. Modelio skirtuminiai spektrai prie skirtingy zondavimo vélinimo verciy, vedant

vidurkj i§ 1000 spektry. Ties 100 ns iSvestas skirtuminiuy spektry vidurkis persikloja su

tikruoju modelio spektru.

Pazitréjus 1 26 pav. galima teigti, kad didziausia matavimo paklaida yra laikui tarp Zadinimo

ir zondavimo artéjant i nulj, o nuo 100 ns rezultatai priartéja prie tikryjy verciy. Taip yra dél to, kad

nuo 100 ns | spektry imtj vidurkio i§vedimui verciy iki suzadinimo kiekis artéja j nulj, taigi vidurkis

art¢ja prie tikrosios vertes.

Taip pat 1§ 26 pav. matome, kad naudojant fotodiodus Zadinancio ir zonduojancio impulsy

registravimui galima zenkliai pagerinti eksperimento tiksluma, jeigu i§ vidurkio spektry imties

pasalinami tie spektrai, kurie uZregistruoti dar nesuzadinus bandinio. Tuo paciu atmestus spektrus

galima perkelti j nesuzadinty spektry vidurkj.
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28 pav. 50 ns trukmés kinetikos modeliavimas, i$ vidurkio imties paSalinant

nesuzadinto bandinio spektrus.
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Be abejo, Sis metodas neiSsprendzia visy problemy. Jeigu bandinio kinetika gesta greitai,

pavyzdziui per 50 ns, Siuo metodu iSmatuoti teisingg kinetikg vis nepavyks (28 pav.).

Su impulsy tirtéjimu 200 ns lange sistema yra tinkama matuoti eksponentisSkai slopstancia
kinetika, kai yra néra svarbi informacija apie bandinio kinetika pirmasias 100 nanosekundziy. Norint
tikslios informacijos apie kinetikg iki 100 nanosekundziy sistemg galima patobulinti su dviem
fotodiodais, registruojanciais tiksly laika tarp zadinancio ir zonduojancio impulso. Jeigu yra saugomi
tik tie spektrai, kurie atitinka norimg zonduojanc¢io impulso vélinimg, matavimas gali trukti gerokai
ilgiau, nei trunka visy spektry registravimas, ypac jei yra vedamas vidurkis i§ didelio spektry kiekio.
Palyginimui, registruojant spektrus 1 ns tikslumu, tikimybé iSmatuoti tinkamg spektrg su turima
sistema yra apie 1.3 %. Tai reiskia, kad vidurkio i§vedimui tiks vienas i§ 77 spektry, atitinkamai
bandinio kinetikos matavimas uztruks 77 kartus ilgiau. Kita vertus, laiko sutaupyti galima, visus
registruojamus spektrus kaupiant | masyva kiekvienam laiko intervalui. Tokiu atveju, nuosekliai
slenkant impulso vélinima galima surinkti pakankamg kiekj spektry kiekvienam pasirinktam laiko

intervalui.

Nepaisant impulsy drebéjimo laike, §j metoda praktikoje lengviau jgyvendinti, nei optinio
vélinimo rezonatoriy — i§ karto turime gera kontinuumo lazerio impulso energijos stabilumag ir
pastovig impulso trukme, be to, rezonatorius su Pokelso cele ir jos valdymo elektronika kartu su laiku,

reikalingu jj suderinti, gali biiti ekonomiSkai maziau parankus uz pagamintg kontinuumo lazerj.
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4. Rezultaty apibendrinimas

Sio darbo metu buvo sumodeliuotas ir jgyvendintas impulsy vélinimo rezonatorius, galintis
uzlaikyti impulsg 12.85 ns intervalais su jjungtu arba iSjungtu elektriniu lauku Pokelso celéje. Buvo
iSmatuotas impulso energijos slopimas ir nustatyta, kad eksperimento metu bendri nuostoliai vienam
rezonatoriaus ap¢jimui didesni, kai rezonatoriuje impulsas vaiksto su jjungtu elektriniu lauku Pokelso

celéje, taCiau su iSjungtu elektriniu lauku didesn¢ nuostoliy dalj sudaro poliarizacijos nuostoliai.

Matuojant pluosto profilj ties skirtingomis veélinimo trukmémis pastebétas pluosto diametro
nepastovumas. Tai reiSkia, kad j rezonatoriy jvedamo pluosto parametrai nesutampa su rezonatoriaus

palaikomu pluostu.

Su surinktu rezonatoriumi buvo iSmatuota uzlaikyto impulso trukmé. Pastebéta, kad bendra
grupiniy grei¢iy dispersija rezonatoriuje neigiama, o naudojant 3.75 uJ energijos impulsus ir esant
501 ns vélinimui jau pasireiskia faziné savimoduliacija. Lazerio kompresoriumi kompensavus
grupiniy grei¢iy dispersija, gautas kontinuumas su 476 ns impulso vélinimu, kai lazerio impulso

energija lygi 7.5 pJ.

Darbo metu atliktas zadinimo — zondavimo eksperimentas, naudojant antra lazerj
zonduojanc¢iam impulsui. Jgyvendinta dviejy lazeriy sinchronizacija ir atliktas zonduojancio impulso

vélinimas iki 500 ps. Su §ia sistema matuota merocianininiy dazy il4cn ir il4etb kinetika.

ISmatuotas lazerio ,,SuperK Compact* impulsy pasiskirstymas laike sinchronizuojancio
impulso atzvilgiu — gautas Gausinis pasiskirstymas su 37 ns vidutiniu kvadratiniu nuokrypiu. Su
gautais duomenimis atliktas modeliavimas, siekiant jvertinti zonduojancio impulso tirté¢jimo svarba,

kai matavimo metu yra vedamas vidurkis i§ daugelio skirtuminiy spektry.

5. Isvados

Zadinimo — zondavimo eksperimentui zondavimo impulsus vélinant rezonatoriuje su tikslu
pasiekti 500 ns vélinima susiduriama su keliomis problemomis — prarandama didzioji dalis impulso
energijos dél optiniy ir poliarizaciniy nuostoliy, pastebima faziné savimoduliacija ir pluosto erdviniy

parametry nestabilumas.

Impulsy velinimas, zondavimui naudojant kontinuumo lazerj ,,SuperK Compact™ yra
ekonomisSkesnis ir paprastesnis biidas pasiekti milisekundés vélinimo trukmes, jeigu sistema yra
patobulinama su apraSytu modeliu, su fotodetektoriy pagalba registruojant laikg tarp zadinimo ir

zondavimo impulsy.
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Santrauka
Sviesos impulsy vélinimas Zadinimo — zondavimo spektroskopijai

nanosekundziy-mikrosekundziy laiky srityje
Paulius Razma

Siame darbe tiriami du nauji biidai priartéti prie mikrosekundziy eilés impulso vélinimo
zadinimo — zondavimo eksperimentui — zonduojan¢io impulso vélinimas rezonatoriuje bei
femtosekundinio Zadinancio lazerio sinchronizavimas su zonduojan¢iu fotoniniy kristaly
$viesolaidZio lazeriu, generuojanéiu nanosekundinius superkontinuumo impulsus. Sio darbo tikslas —
palyginti minétus du metodus vélinti zonduojantj impulsg zadinimo — zondavimo eksperimentui.
Darbo uzduotys - sumodeliuoti ir surinkti rezonatoriy, skirta gauti optinj impulso vélinimg. Surinktam
rezonatoriui iSmatuoti impulso slopimg bei impulso parametry priklausomyb¢ nuo vélinimo. Su
uzlaikytu impulsu sugeneruoti kontinuumo spektra ir jvertinti sistemos galimybes zadinimo —
zondavimo eksperimentui atlikti. Taip pat darbo metu sinchronizuoti zadinantj femtosekundinj lazerj
su zonduojanc¢iu nanosekundiniu lazeriu ir jvertinti tokios sistemos tikslumg ir galimybes Zadinimo —

zondavimo eksperimentui atlikti su vélinimo trukmémis, art¢janc¢iomis prie milisekundés eilés.

Su darbo metu surinktu rezonatoriumi buvo jgyvendintas optinis impulsy vélinimas 12.85 ns
intervalais. Rezonatoriuje impulsas buvo uzlaikomas su i§jungtu elektriniu lauku Pokelso celéje, arba
jungtu lauku kartu su liamba/4 fazine plokstele. Buvo iSmatuotas impulso energijos slopimas ir
nustatyta, kad eksperimento metu bendri nuostoliai vienam rezonatoriaus apé€jimui didesni, kai
rezonatoriuje impulsas vaiksto su jjungtu elektriniu lauku Pokelso cel¢je, taciau su iSjungtu elektriniu
lauku didesn¢ nuostoliy dalj sudaro poliarizacijos nuostoliai. Matuojant pluosSto profili ties
skirtingomis vélinimo trukmémis pastebétas pluoSto diametro nepastovumas. Tai reiSkia, kad j
rezonatoriy jvedamo pluosto parametrai nesutampa su rezonatoriaus palaikomu pluostu. Su surinktu
rezonatoriumi buvo iSmatuota uZlaikyto impulso trukmé. Pastebéta, kad bendra grupiniy greiciy
dispersija rezonatoriuje neigiama, o naudojant 3.75 uJ energijos impulsus ir esant 501 ns vélinimui
jau pasireiSkia faziné¢ savimoduliacija. Lazerio kompresoriumi kompensavus grupiniy greiciy

dispersijg, gautas kontinuumas su 476 ns impulso vélinimu, kai lazerio impulso energija lygi 7.5 pJ.

Taip pat darbo metu atliktas Zadinimo — zondavimo eksperimentas, naudojant antra lazerj
zonduojanc¢iam impulsui. Jgyvendinta dviejy lazeriy sinchronizacija ir atliktas zonduojancio impulso
vélinimas iki 500 ps. Su $ia sistema matuota merocianininiy dazy il4cn ir il4etb Kinetika. Taip pat
1Smatuotas lazerio ,,SuperK Compact™ impulsy pasiskirstymas laike sinchronizuojanc¢io impulso

atzvilgiu — gautas Gausinis pasiskirstymas su 37 ns vidutiniu kvadratiniu nuokrypiu. Su gautais
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duomenimis atliktas modeliavimas, siekiant jvertinti zonduojancio impulso tirt¢jimo svarba, kai

matavimo metu yra vedamas vidurkis i§ daugelio skirtuminiy spektry.

Summary
Delay of Optical Pulses for Pump — Probe Spectroscopy in Nanosecond-to-

Microsecond Time Range
Paulius Razma

Presented in this paper are two new methods for delaying optical pulses for pump — probe
experiments and reaching towards the microsecond time range. One of these methods is the delay of
an optical pulse inside a cavity, whereas the other method involves synchronization of a femtosecond
pulse laser for probing and a nanosecond pulse laser with built-in supercontinuum generation. The
objective of this paper is to compare the two mentioned methods for probe delay in pump — probe
experiments. Modeling and assembly of a cavity for optical pulse delay was done and measurements
of decay of pulse energy as well as other parameters depending on desired delay were performed. A
continuum spectrum was generated with the delayed pulse to assess the feasibility of applying this
cavity for a pump — probe experiment. In this paper is also described the synchronization of a pumping
femtosecond pulse laser with a probing nanosecond pulse laser and to assess the precision of the

system for pump — probe experiments closing in to a millisecond time regime.

The assembled cavity was able to delay optical pulses in steps of 12.85 nanoseconds. The
pulses were trapped inside the cavity while keeping the voltage on the cell at zero or applying voltage
to the Pockels cell together with a lambda/4 waveplate. Pulse energy decay was measured and it was
determined, that during the experiment the total optical losses for one cavity round trip were higher
while the voltage on the Pockels cell is applied, however, with the voltage turned off the major part
of energy losses were due to depolarization inside the cavity. The diameter of the pulse for different
time delays was varying, therefore parameters of the inserted pulse inside the cavity were not equal
to the parameters, supported by the cavity itself. As well as that, the pulse duration was measured for
different time delays. It was determined, that the total group velocity dispersion is negative and self-
phase modulation inside the Pockels cell already has a significant effect at 3.75 pJ pulse energies.
After compensating for negative group velocity dispersion with the laser compressor, a white light

continuum was achieved with 476 nanosecond pulse delay for 7.5 uJ pulse energies.

A pump — probe experiment using a second laser for probing was also performed.
Synchronization of two lasers was achieved and the system was delaying pulses for up to 500 ps. The
kinetics of merocyanine dyes il4cn and il4etb were measured during the experiment. The pulse — to

— pulse time jitter of the “SuperK Compact™ supercontinuum laser was also measured — a normal
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distribution with standard deviation of 37 ns. Having this information, computer modeling was
performed to assess the limitations of probe pulse jitter in time, when averaging multiple difference
absorption spectra during the measurement.



