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Ivadas

1960 metais sukiirus pirmagjj lazerj mokslui atsivéré nauji horizontai. Kartu su lazerio gimimu
atsirado ir netiesiné optika, kuri nagrinéja intensyvios optinés spinduliuotés sgveikg su medziaga.
Trumpam Sviesos impulsui (< 10 ps) sklindant netiesine terpe, jo dazniy spektras gali iSplisti Simtus ar
tikstancius karty — generuojamas Sviesos superkontinuumas. Pirmg kartg literatliroje kontinuumas
paminétas jau 1964 metais, kuomet sugeneravus mazeriu jis buvo naudojamas Ramano absorbcijai
skysc¢iuose [1] tirti, o 1970 metais uzfiksuoti pirmieji spektro iSplitimai kristaluose naudojant lazerio
spinduliuote [2].

Atradus superkontinuumo reiskinj jis pradétas tirti jvairiose netiesinése terpése — Kietuosiuose
kiinuose, organiniuose ir neorganiniuose skys¢iuose, dujose, $viesolaidziuose. Sviesolaidiné terpé
ypatinga tuo, jog pasizymi mazais sklidimo nuostoliais, atsparumu trikdziams, galimybe perduoti
informacijg dideliu atstumu. Pirmieji eksperimentai atlikti lydyto kvarco [3] Sviesolaidyje, o 1996
metais didelj atgarsj optikos mokslo pasaulyje sukélé fotoniniy kristaly Sviesolaidzio iSradimas. Jo
populiaruma lémé konstrukcijos pasirinkimo laisvé projektuojant SviesolaidZio struktiirg — keiCiant
Serdies ir aplinkiniy mikrostruktiry dydZius bei atstumus tarp jy, galima keisti netiesiSkumo parametra
bei dispersines savybes. Didelio netiesiSkumo medZziagy panaudojimas leido sukurti labai plataus
spektro (nuo artimosios infraraudonosios iki viduriniosios infraraudonosios srities) Sviesolaidinius
superkontinuumo Saltinius [4, 5], o parametriskai stiprinamy Cirpuoty impulsy lazeriniy sistemy,
veikian¢iy MIR srityje, tobulinimas atvedé prie jdomiy superkontinuumo generacijos ore bei kitose
dujose rezultaty [6 ,7].

1983 metais sugeneruotas pirmasis superkontinuumas kaupinant femtosekundiniais impulsais —
80 fs trukmés 627 nm bangos ilgio dazy lazerio spinduliuoté buvo leidZiama per etileno glikolio
ciurksle, o superkontinuumo spektras iSplito nuo UV iki NIR [8]. Toliau tobuléjant femtosekundiniy
lazeriy technologijoms bei giléjant Zzinioms apie superkontinuumo reiSkinj buvo sukurti
femtosekundiniai optiniai parametriniai stiprintuvai [9] — §i pazanga palengvino darba tyrinéjant iki tol
mazai pazintag MIR spektring sritj. Si sritis jdomi tuo, kad joje yra daugumos organiniy molekuliy taip
vadinamieji “pirSty atspaudai” (angl. fingerprint) — sugerties sritys, kurios kiekvienai molekulei yra
skirtingos ir unikalios. Organiniy molekuliy atpazinimas bei tyrimai buty daug lengvesni pasitelkiant

plataus spektro MIR S$altinius.



Sio darbo tikslas yra istirti superkontinuumo generacijos MIR srityje galimybes ir désningumus
netiesingje optikoje egzotinémis laikomose medziagose — talio bromojodide (KRS-5) bei talio

bromochloride (KRS-6) zadinant intensyviais 60 fs trukmés ir 3,1 um bangos ilgio impulsais.
1. Teorinis jvadas

1.1. Netiesinis medZiagos poliarizuotumas

Netiesine optika — optikos mokslo Saka, tirianti didelio intensyvumo spinduliuotés ir medziagos
sgveikg. Tokiomis salygomis vykstantys reiSkiniai vadinami netiesiniais reiSkiniais. NetiesiSkumas
pasireiskia tuo, jog medziagos poliarizacinis atsakas netiesiSkai priklauso nuo krintancios $viesos
elektrino lauko stiprio [10]. Pagal klasikinio osciliatoriaus modelj, skaidrig dielektring medziagg
veikiant elektriniu lauku, dipolio kriiviai pasislinks j prieSingas puses ir atsiras dipolinis momentas (),

kintantis elektrinio lauko dazniu (1 pav.).
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1 pav. Dielektriko atsakas j iSorinj elektrinj laukg [11]

MedZiagos indukuotas poliarizuotumas uzraSomas taip: P(t)=N < u(t) >. N — dipoliy skaicius, <u(t)> —
vidurkis visy dél elektrinio lauko atsiradusiy dipoliy dipoliniy momenty.

Netiesinés optikos reiSkiniai pasireiskia esant dideliam Sviesos elektrinio lauko stipriui, kuris
lemia netiesinio poliarizuotumo priedo atsiradimg. Indukuotas poliarizuotumas netiesiskai priklauso
nuo elektrinio lauko stiprio:

P(t) =&, xVE(t) + e, xPEX () + £,  VE() + ..., (1)
Gia y™— tiesinis optinis jautris, ¥ ir y® yra antrosios ir tre¢iosios eilés netiesiniai optiniai jautriai,
£

, — vakuumo dielektriné skvarba. Sig iSraiska galima perraSyti atskiriant tiesing ir netiesing

poliarizuotumo dalis:



P(t) =P (t)+P?(t)+ PP (t)+...=P, +P,,, 2)
ia PP (t)=g,y'E*(t) yra antrosios eilés (kvadratinis) netiesinis poliarizuotumas, o P (t) =g, y"*'E3(t)

— treciosios eilés (kubinis) netiesinis poliarizuotumas. Skirtingos eilés optiniy jautriy dydziai smarkiai
skiriasi [1]:

w T
2
7P =2x10"m/Vv 3)

2% =4x107m’ J V2.

~

Reikia paminéti, kad kvadratinio ir kubinio netiesiniy poliarizuotumy reiSkiniai vyksta nevienodai — su
kvadratiniu netiesiSkumu susij¢ reiSkiniai pasireiskia tik kristaluose, kurie neturi simetrijos centro, o su
kubiniu netiesiSkumu susije reiSkiniai vyksta visose be iSimties medziagose, nepriklausomai nuo jy
agregatinés blisenos — kietuosiuose kiinuose, dujose, skys¢iuose bei plazmoje [11]. Netiesinéje optikoje
poliarizuotumas yra svarbi charakteristika dél to, kad dielektrinéje terpé¢je jo kitimas laike yra naujy
elektromagnetiniy bangy Saltinis. Bangos sklidimas netiesin¢je nedispersinéje terpéje apraSomas
lygtimi [11]:

n’OE_ 1 0°A,

VE-——= )
¢’ ot*  g,c ot

(4)

¢ia C yra Sviesos greitis, o N — medZiagos l0Zio rodiklis. | Sig lygtj galima Zvelgti kaip | nevienalyte
bangos lygti, kurioje Pyt kuria elektrinj laukg E. DeSiniajai lygties pusei esant nelygiai nuliui, kriviai
yra greitinami — bitent jie ir spinduliuoja elektromagnetines bangas.
7™ terpéje sklindant monochromatinei bangai, kurios elektrinio lauko i$raiska:
E(t)=Ecosat, ®)

indukuojamas netiesinis poliarizuotumas apraSomas:
1 3
PRt) =g,/ PE>(t) = 280)((3)1:_3 cos3mt + Zgo;(“”)Eg cos wt. (6)

Pirmasis narys apraSo treciosios harmonikos generacija, antrasis — netiesinio poliarizuotumo jtaka to
paties daznio spinduliuotei, interpretuojama kaip medziagos lizio rodiklio pokytis. Su pastaruoju nariu

yra susije tokie netiesiniai reiSkiniai kaip pluosty fokusavimasis bei impulsy fazés moduliavimasis.



1.2. Netiesinis lazio rodiklis

Netiesingje optikoje medziagy lizio rodiklis priklauso nuo kritusios spinduliuotés intensyvumo
[11]. Si priklausomybé uZragoma taip:
n=n,+n,l, (7
¢ia Ng yra tiesinis, 0 n, — netiesinis 1Gzio rodikliai. Intensyvaus §viesos lauko izotropinéje terpéje
kuriamas poliarizuotumas:
P(w) =&, 7 E(@)+35,7 | E(@) [ E(w) =&, .4E(o), (8)

(n)

¢ia '’ — n—tosios eilés optinis jautris, & — dielektriné skvarba vakuume, E — elektrinio lauko stipris

Tada medziagos liiZio rodiklio iSraiska:
2
n"=1+y... 9)
Galima iSskirti luzio rodiklio tiesing ir netiesing dedamasias, siejamas su tiesiniu ir netiesiniu

medziagos optiniu jautriu:

A (10)

3 (3)

= 11
4nice, (1)

n

2

Lizio rodiklio priklausomybé nuo Sviesos elektrinio lauko stiprio kartais vadinama optiniu Kero (Kerr)
efektu. Optinio Kero efekto atveju elektrinis laukas kinta labai greitai, o luZio rodiklio pokytis turi
greitg arbg 1étg atsako ir relaksacijos laika.

Kubinis netiesiskumas yra skirstomas j nerezonansinj (dél uzpildos persiskirstymo tarp virtualiy

lygmeny) ir rezonansinj (dél uzpildos persiskirstymo tarp realiy lygmeny, susijusj su sugertimi).

1.3. Elektroninis netiesiSkumas

Elektroninj netiesiSkumg lemia Kero efektas. Tai yra reiSkinys, kai molekul¢ ar atomg paveikus
elektriniu elektromagnetinés spinduliuotés lauku, jo elektroninio debesélio elektrony atsakas yra
netiesinis. Elektroninio netiesiSkumo kilme¢ galima paaiskinti taip: elektrong dél stipraus spinduliuotés
lauko veikia didelé iSoriné jéga, jo judéjimo nebegalima aprasyti parabolinio potencialo funkcija, o
nuokrypis nuo jos ir lemia atsirandant] netiesiSkumg. Elektroninis netiesiSkumas biidingas visoms
skaidrioms dielektrinéms medZiagoms, nepaisant jy agregatinés biisenos ar simetrijos savybiy. Sis

netiesiSkumas yra nerezonansinis, nes jis nepriklauso nuo realiy elektroniniy Suoliy tarp lygmeny. Sj



netiesiSkuma lemia tik virtualds Suoliai, todél jis yra labai greitas [11]. Atsako trukme galima jvertinti
taip:

T=2m3,1V, (12)
ia ap = 0.5 x 10 cm — Boro spindulys, o v = ¢/137 — elektrono orbitinis greitis. Tipiné atsako trukmé
yra lygi 1 = 10 s. Kondensuotoms terpéms elektroninio netiesiSkumo lemiamas netiesinis lizio
rodiklis n, yra 10 *°cm?/W eilés ir yra teigiamas. Verta paminéti, kad kai kuriy fizikiniy mechanizmy

kuriamas netiesinis l0zio rodiklis gali buti neigiamas [11].

1.4. NetiesiSkumas dél lygmeny uzpildos persiskirstymo

NetiesiSkumas dél lygmeny uzpildos persiskirstymo gali buti ir rezonansinis, ir nerezonansinis;
fizikiniai mechanizmai, netiesiSkumo dydis ir atsako trukmés yra bati labai jvairios — viskas priklauso
nuo kritusio fotono energijos. Jeigu Si energija yra didesné uz draustinés energijos tarpa, netiesinis
atsakas ir medziagos 10zio rodiklio pokytis yra lemiami realiy Suoliy tarp energijos juosty — elektronas
persoka i§ valentinés | laidumo juosta. Tada medziagos optiniy savybiy pokyt] galima susieti su juostos

uzpilda N, kurios laikinis kitimas yra:

dN _ el Ne=Ne (13)
d  ho .

¢ia a yra sugerties koeficientas, Néo) — pusiausvyroji laidumo juostos uzpilda nesant spinduliuotés, 7,

— elektrony ir skyliy rekombinacijos trukme (10 ns eilés). Kadangi paprastai lazerio impulso trukmé yra
daug maZesn¢ uz rekombinacijos trukme, impulsui sgveikaujant su medziaga juostos uzpilda pamazu
didéja. Dél tokio elektrony koncentracijos poky¢io medziagos savybés pakinta, o $is pokytis pagrinde
yra lemiamas laisvyjy elektrony atsako, kuris aprasomas:

a)Z

S(Q))ZS—CO(TPI/T), (14)

Gia & yra medziagos dielektriné konstanta, @’ =N.e* /&,;m — plazmos daznis, 7 <z, — optinio atsako
trukmé. Didéjant spinduliuotés intensyvumui juostos uzpilda N, irgi didéja, o dielektriné konstanta
8((0) — mazéja. Taigi, netiesinj luzio rodiklj galima uZzraSyti taip:

e’ar,
n=——m— ) 15
> 2n,emhe’ (15)

7



¢ia m=0.1m, yra efektiné¢ elektrono masé laidumo juostoje. Kadangi netiesinis liZio rodiklis yra
proporcingas spinduliuotés daznio kubui, Sis netiesiSkumas stipriau pasireiskia prie didesniy bangos
ilgiy, o konkreciau — infraraudonajame spektro diapazone. Svarbus aspektas yra neigiamas netiesinio
luzio rodiklio dydis — dél netiesinio laisvyjy elektrony atsako medziaga pasizymi defokusuojanciu
poveikiu.

Tuo atveju, kai kritusio fotono energija yra mazesné uz draustinés energijos tarpg, netiesinis
atsakas ir medziagos liizio rodiklio pokytis yra lemiami virtualiy Suoliy, o virtualieji lygmenys yra
iSsideste draustingje juostoje. Jeigu fotono energija néra artima E_, labiausiai netiesiSkuma lemia
dvifotoniai ar aukstesnés eilés procesai. Siuo atveju netiesinis lizio rodiklis gali biiti uzrasytas taip [13,
14]:

nz(esu)=K'\/ng(ha)/Eg), (16)

4
0~g

Cia E, yra Kane momento parametras, kuris daugumai medziagy lygus 21 eV [13, 14]; Siuose
skai¢iavimuose taip pat imama $§i verté. G, (ha)/ E g) yra netiesinio luzio rodiklio dispersijos funkcija, o

K'=7,33x10° — empiriné konstanta. Dispersijos funkcija grafiskai pavaizduota 2 pav. [13]

- o LiF
O MgF,
0.10 v  BaF,
o ® [ Si()d,>
X Al
= A BBO’
+ KBr
N ® CaCoO
¥ B LINbO
0.05 N X % KTP
o . ¢ Teglass
O] X a . g
Pe
o « “’ 9 Y.\ x* Y
v g s
0 L
-0.04
0 0.2 04 0.6 0.8 1.0
ho/E
9

2 pav. Dispersijos funkcijos G, priklausomybé nuo ha)/E , santykio (briik$niuota linija)
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1.5. Sviesos saviveikos reiSkiniai

Dél netiesinio luzio rodiklio medziagoje pasireiSkia daug netiesinés optikos reiskiniy — Sviesos
pluosty fokusavimasis, ultratrumpyjy Sviesos impulsy fazés moduliavimasis ir spektro plitimas,
superkontinuumo generacija ir kiti. Sie reidkiniai daznai vadinami vienu vardu — $viesos saviveika. Jie
taikomi jvairiai — pradedant impulsy spektro plétimu, impulsy laikine sptida, optiniy solitony
generacija, baigiant optinés informacijos jraS8ymu ir apdorojimu, spektroskopiniais taikymais [11]. I$
saviveikos reiskiniy reikia isskirti superkontinuumo generacijg — impulso spektro iSplitimg Simtus ar
tikstan¢ius karty jam sklindant netiesine terpe. SviesolaidZiuose superkontinuumas sklinda optiniy
solitony, susidaranciy dé¢l impulso fazés moduliavimosi ir medziagos dispersijos saveikos, pavidalu.
Stikluose ir kristaluose superkontinuumas sklinda $viesos gijy pavidalu, kurie yra Sviesos pluosty
fokusavimosi, fazés moduliavimosi, daugiafotonés sugerties/jonizacijos indukuotos laisvyjy elektrony

plazmos, grupiniy greiciy dispersijos, keturbangiy parametriniy saveiky ir t.t., rezultatas.

1.5.1. Sviesos pluosty fokusavimasis

Sviesos pluosty fokusavimasis yra reiskinys, kurio metu intensyvus 3viesos spindulys taip
pakeiéia sklidimo terpés optines savybes, kad medziaga ima veikti kaip lesis. Sviesos pluostas pasizymi
erdviniu intensyvumo skirstiniu skersai sklidimo aSies, daZniausiai apraSomu Gauso pasiskirstymo
funkcija. Dél §io pasiskirstymo atsirandanti medziagos ltizio rodiklio moduliacija $viesos pluosto centre

yra didesné, o krastuose — mazesné. Jeigu lizio rodiklis yra teigiamas (n, >0), bus indukuojamas
glaudZiamasis lgSis ir pluostas fokusuosis (3 pav.), o jeigu neigiamas (n, <0), lesis bus sklaidomasis ir

pluostas defokusuosis.

v v

< <

3 pav. Sviesos pluosto bangos fronto iskraipymai — pluoto fokusavimosi prieZastis (adaptuota i3 [15])



Tarkime, kad w, spindulio kolimuotas §viesos spindulys krinta j netiesing skaidrig medZiaga,

turincig teigiama netiesinj luzio rodiklj n, (4 pav.).

l //

jcos ﬂuf

e 5 z >

4 pav. Netiesinio zidinio nuotolio apibrézimo iliustracija

Atstumas z_,, kurj jveikgs pluostas susifokusuos, bus apraSomas taip [16]:
0,367z,
1/2 2
\/[(P/PC,) ~0,852] 0,021

zsf:

: (17)

Sia z, = zny,w; / A yra Reiléjaus ilgis Gauso pluostui, kurio spindulys @,, 0 P, — kritin¢ galia:

3,774

P - ’
87nyn,

cr

(18)

¢ia n, bei n, yra atitinkamai tiesinis ir netiesinis liizio rodikliai, o0 A — spinduliuotés bangos ilgis. Nors
(17) lygtis yra iSvesta nuolatinés veikos lazeriy spinduliuotei, ji yra tinkama ir femtosekundiniy
impulsy netiesinio fokusavimosi aproksimacijai [17]. Tuo atveju, kai $viesos pluosto galia P yra lygi
kritinei galiai P, , fokusavimosi ir difrakcines skésties reiSkiniai kompensuoja vienas kit ir Sviesa yra
tarsi jkalinama erdvéje — ji gali sklisti didelius atstumus beveik nekintant jos skersmeniui.

Sviesos jkalinimui erdvéje suprasti padarykime prielaida, jog pluosto intensyvumo skirstinys
yra staCiakampio formos (5 pav). Tuomet Sviesos nepaveiktoje medziagos srityje lizio rodiklis bus
lygus medziagos liizio rodikliui n,, o paveiktoje srityje luzio rodiklis yra n=n,+0Jn, ¢ia on —
netiesinis laZio rodiklio ind¢lis. Sviesos spinduliui krentant j riba tarp §viesos paveiktos ir nepaveiktos
medZziagos sri¢iy, jis patirs visiSkg vidaus atspindj ir liks jkalintas lazerio pluosto viduje, jeigu kritimo

kampas @ bus mazesnis uz kritinj visiSko vidaus atspindzio kampa 6, , kuris iSreiSkiamas:

n
cosf, = - +05n' (19)
0

10



A 1(r)

>
¥

e —]

5 pav. a) Stac¢iakampio formos lazerio spindulio intensyvumo pasiskirstymas [10]

Svarbu paminéti, kad Sviesos pluosto fokusavimasis yra nulemiamas ne intensyvumo, o galios.
Praktikoje balansg tarp fokusavimosi ir difrakcinés skésties pasiekti yra beveik nejmanoma dél
triuk§minés pluosto moduliacijos bei kity tuo pat metu galinciy pasireiksti netiesinés optikos reiskiniy

jtakos, pavyzdziui, energijos nuostoliy dél netiesinés sugerties [11].

1.5.2. Sviesos impulsy fazés moduliavimasis

Ultratrumpajam Sviesos impulsui sklindant skaidria terpe, dél optinio Kero efekto medziagoje
atsiras kintantis luzio rodiklis, kuris lems impulso fazés pokyti, taip pakeisdamas jo dazninj spektra.
Nagrinéjant ploksc¢iosios bangos sklidima ir taikant létai kintancios amplitudés artinj bei laikant
impulso laiking gaubting sklidimo metu nekintanc¢ia galima uzrasyti tokig sklidimo lygtj [18]:

ig—':\— BIAl A=0, (20)

¢ia f yra netiesiSkumo koeficientas

— 3Z(3)k0 _ CgOkO

B n, : (21)

&ia n, yra medziagos lizio rodiklis, o k, —bangos vektorius. Sios lygties sprendinys yra
Alz,t) = A, (t)exp(-iB|A,[ 2), (22)
¢ia Ao(t):A(z:0,t):ao(t)e’¢°(t) yra pradiné impulso amplitude, o ¢f, — fazé. Sprendinj perrasius

A=ae" pavidalu, gauname, kad
alz,t)=ay(t),
Blz,t) = (t) - BlA (1) 2

Pirmoji lygtis parodo, jog impulso laikin¢ gaubtiné neiSkraipoma, nes néra dispersinés plétros, o antroji

(23)

— kad netiesiSkumas lemia indukuotg fazés pokytj impulsui nusklidus atstuma nuo 0 iki z:
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5p(z,t) =~ B|A (t) z. (24)

Israiskoje esantis atstumo zymuo z rodo, jog fazés pokytis kaupiasi sklidimo metu. ISreiskus ji per

intensyvumg, gausime

S(z,t)=—n, 0 |a (0 2=~ Zon i t)z. (25)
2n, c

Kadangi bangos daznis yra laikin¢ fazés iSvesting, impulso fazés moduliacija lemia jo daznio

moduliacija:
0|A
Seolz,t) = 5(5¢) y; | ol _ __ 0, %, (26)
c ~ ot
Tai iliustruota 6 paveiksliuke.
I
Priekinis
frontas \i j
Ao t

V&

6 pav. Sviesos impulso laikiné gaubtiné ir daznio moduliacija [11]

Impulso priekinis frontas jgauna neigiamg daZnio poslinkj (tampa raudonesnis), o galinis — teigiama
(tampa mélynesnis). Toks §viesos impulsas vadinamas faziSkai moduliuotu [11]. Faziskai moduliuoto

Sviesos impulso fazés pokytis ir spektras pavaizduoti 7 paveiksliuke.
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(a)

-t
o

Fazés poslinkis
(sant.vnt.)
|

o
H

8 12 16 20

Laikas (ps)

(b)

Lazerio daznis

v

-300 -200 ~-100 0 100 200 300
Daznio poslinkis (cm™)

7 pav. Intensyvaus Sviesos impulso (a) fazés pokytis ir (b) dazniy spektras momentinio netiesinio atsako terpéje

[11]

Tokio impulso spektras simetriSkai iSplitgs | abi puses neSanciojo daznio atZzvilgiu ir jame yra
kvaziperiodinés osciliacijos. Spektras yra simetriSkas tik tuo atveju, kai n, netiesiSkumas spéja kisti su

elektrinio lauko dazniu, o taip biina greito netiesiSkumo, pavyzdziui, elektroninio, atveju.

1.5.3. Femtosekundinés Sviesos gijos

Femtosekundinés $viesos gijos formavimasis yra labai sudétingas dinamiskas reiskinys — be
pluosto fokusavimosi ir difrakcinés skésties reikia atkreipti démesj | tokius veiksnius, kaip laisvyjy
elektrony plazmos generacija dél daugiafotonés sugerties, impulsy fazés moduliacija, spektro plétra,
grupiniy greiciy dispersija, impulso laikinés gaubtinés modifikacija bei keturbangis dazniy maiSymasis,
kuris tenkina nekolinearaus fazinio sinchronizmo salygas [19]. Vis délto, teorinis S§viesos gijy
apraSymas gali biiti labai supaprastintas atsizvelgiant | tris pagrindinius fizikinius veiksnius: pluosto
difrakcija, fokusavimgsi ir defokusavimg déka generuojamos laisvyjy elektrony plazmos,

atsirandancios dél daugiafotonés sugerties ar jonizacijos [11]:

_N(1) (0.614)

2N, 4zngw;

cr

2

0, 27)

2
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¢ia N (I) yra laisvyjy elektrony tankis, o w, — §viesos gijos spindulys, N, =g,m, @, /e* — kritinis
plazmos tankis, kurj pasiekus, plazma tampa neskaidri. Spinduliuotés intensyvumas sklidimo metu
kinta tiek laike, tiek erdvéje, todél atitinkamai kinta ir laisvyjy elektrony tankis, o dél jo — ir medziagos
luzio rodiklis. Vadinasi, (40) lygtis apraSo lokaly S$viesos pluosto difrakcijos, fokusavimo bei
defokusavimo reiskiniy balansa bet kuriame erdvés taske. Sviesos gijos formavimasis bei sklidimo

dinamika fokusavimo ir defokusavimo ciklais pavaizduota 8 pav.

-~ e .
o
-
——

e
-
T T -

Fokusavimasis  Defokusavimas

Sviesos gija

- —— - —
| e e
- -
- ——
- -
-
- -

8 pav. Sviesos gijos formavimasis bei sklidimas fokusavimo bei defokusavimo ciklais. Sviesos gijos skersmuo
paZymétas iStisinémis linijomis. Bruk$ninémis linijomis pazymétas pluosto skersmuo tiesinio sklidimo atveju

(adaptuota i$ [20])

Sviesos pluosto galiai virsijant kriting galig, pluostas fokusuojasi ir gali pasirodyti, jog jo
matmenys susitrauks iki nykstamai mazy verciy. Vis délto taip nenutinka, kadangi ima veikti kiti
fizikiniai mechanizmai, kuriy déka tolimesnis pluosto fokusavimas yra sustabdomas. Fokusavimo metu
Salia netiesinio Zidinio taSko labai iSauges intensyvumas lemia daugiafotonés sugerties atsiradima,
kurios metu medZziaga ima sugerti po keleta spinduliuotés fotony vienu metu. Kondensuotai terpei
pritaikius juostinj energijos lygmeny modelj galima jsivaizduoti, jog elektronai yra suzadinami i$
valentinés ] laidumo juostg ir tampa salyginai laisvi, o jy plazma dél uzpildos persiskirstymo tarp realiy
lygmeny medziagoje indukuoja neigiama netiesinj lizio rodikly n, <0. Dujy atveju atomai ir molekulés
yra tiesiog jonizuojami. Taigi, atsiradusi neigiamo netiesinio liizio rodiklio laisvyjy elektrony plazma
bei energijos nuostoliai ima slopinti intensyviausig centring pluoSto dalj. Jeigu po defokusavimo

pluosto galia vis dar yra didesné uz kriting galia, po kurio laiko pluoitas vél ima fokusuotis. Sis ciklas
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tesis tol, kol dél energijos nuostoliy pluoSto galia taps mazesné¢ uz kriting, o fokusavimo ir
defokusavimo ciklo rySkumas priklausys nuo pradinés pluosto galios.

Tuo atveju, kai P <5P_, ciklai bus beveik nepastebimi ir kurj laikq bus matomas létai didéjantis
Sviesos gijos skersmuo, pavaizduotas 9 pav. Toks sklidimas vadinamas subdifrakciniu, kadangi Sviesos
gijos difrakciné skéstis yra daug mazesné, lyginant su ty pa¢iy matmeny Gauso pluostu [11]. Sviesos
gijos galia yra artima kritinei galiai P, , o jos spindulys apraSomas:

ro

w, =, [—<. (28)

el
=

60— - ; -
| .\. e a Hfﬂﬂ:_.j

0 10 20 30 40
Sklidimo atstumas [mm]

=

3
\
A

Skersiné koordinaté [pm]

9 pav. Subdifrakcinis §viesos gijos sklidimas. Taskai Zymi eksperimento duomenis, iStisiné linija — skaitmeninio

modeliavimo rezultatg [21]

Sviesos giju skersmenys skys¢iuose ir kietuosiuose kiinuose paprastai biina nuo 5 iki 20 pm, o
atstumai, kuriais ji i§laiko savo matmenis, yra keleto centimetry eilés [11]. Sudétingas ir jdomus yra jos
erdvinis skirstinys — gija sudaro intensyvi mazy matmeny centriné smailé ir mazo intensyvumo
perifering dalis, kuri atrodo kaip koncentriniy Ziedy struktiira (10 pav. c) Sviesos gija §ig struktiira
iSlaiko viso sklidimo metu — su terpe netiesiSkai sgveikauja tik intensyvi centriné dalis, kurioje yra <
10% visos pluosto energijos, o periferiné dalis atlieka energijos rezervuaro funkcija ir kompensuoja
centrinés smailés energijos nuostolius. Si kompensacija lemia labai jdomig $viesos gijy savybe —
savaiming centrinés smailés rekonstrukcijg. Eksperimenty [21] metu pastebéta, jog uzblokavus centring
Sviesos gijos dalj, periferinis mazo intensyvumo energijos rezervuaras po tam tikro atstumo $ig dalj
atstato (10 pav. b), taciau jeigu yra blokuojama periferiné dalis, tuomet Sviesos gija greitai difraguoja ir

iSnyksta (10 pav. a).
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10 pav. a) centrinés smailés sklidimas uzblokavus perifering pluosto dalj; b) savaiminé centrinés smailés

rekonstrukcija ja uzblokavus; c) Sviesos gijos sklidimo dinamika. z — sklidimo atstumas [21]

Sviesos gijos erdvinés struktiiros formavimasis gali bati aiskinamas kaip erdviné Gauso pluosto
transformacija dél fokusavimosi, difrakcijos bei daugiafotonés sugerties. Netiesiné Srédingerio lygtis

lauko amplitudei A uzrasoma taip [21]:

OA_ T g pylonh
0z 2k c

2K-2

(K)
|A|2A—’BT|A| A. (29)
Cia A — elektrinio lauko amplitudé, k — bangos vektorius, @, — nesantysis daznis, K=E, /hw —

daugiafotonés sugerties eilé, ,B(K) — daugiafotonés sugerties koeficientas. Sios lygties skaitmeninis

modeliavimas pateiktas 11 pav.
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z=T mm z=12 mm z=15 mm

11 pav. Gauso pluosto transformacijos j $viesos gija skaitmeninis modeliavimas. z — sklidimo atstumas [21]

Kaip jau minéta anksCiau, Sviesos pluostui fokusuojantis Salia netiesinio zidinio taSko atsiranda
daugiafotoné sugertis. Sis procesas yra stipriai netiesinis, todél pasireiskia tik pa¢ioje pluosto virsanéje,
kuri deél to suplokstéja. Suplokstéjusios virSiinés kraStai vis dar kuria ldZio rodiklio gradienta ir toliau
fokusuojasi, tuo tarpu pati vir§iiné jgauna pastovy fazes poslinkj ir jJdumba — formuojasi Ziedo pavidalo
pluostas, turintis stacius krastus. Tokiame pluoste dél difrakcijos susiformuoja siaura centriné smailé,
kuri sklisdama netiesiSskai sgveikauja su medziaga bei patiria daugiafotonés sugerties lemiamus
energijos nuostolius, kuriuos kompensuoja periferiné ziedin¢ struktira. Kuomet periferinis energijos
rezervuaras iSsenka, Sviesos gija difraguoja ir iSnyksta. Centrinés smailés rekonstrukcija yra galima deél
to, kad Sviesos gija pasizymi kiigine struktira (kuomet netiesinio sklidimo metu atsirandantys pluosto
bangos vektoriai i$sidésto ant kiigio, kurio simetrijos asis sutampa su pluosto sklidimo kryptimi [11]).
Sviesos gijos pasizymi labai pladiu spektru, kuris praktiskai yra superkontinuumas. Jo daZnio
komponentai atsiranda tiek dél impulso laikiniy transformacijy, tiek dél keturbangio daZzniy maiSymosi,
kuris, beje, lemia Sviesos gijos kiiging spinduliuote (81 spinduliuoté tolimajame lauke matoma kaip
spalvoti ziedai [11]).

Tais atvejais, kuomet Sviesos pluoSto galia smarkiai virSija kriting galig (P >>P, ), Sviesos gija
gali skilti | daugybe atskiry giju, o kiekvienos i§ jy galia bus apytiksliai lygi P, [10]. Gauso pavidalo
pluosto intensyvumo pasiskirstymas tampa atsitiktinai moduliuotas su didesnio intensyvumo taskais
centre, taCiau jo bendras vaizdas vis dar primena pradinj pasiskirstyma (12 pav.) — nors $iy tasky

intensyvumas laikui bégant svyruoja, erdvéje savo pozicijas jie islaiko [22].
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I(r)

T r

12 pav. Gauso pluosto intensyvumo pasiskirstymas pries (kairéje) ir po (desingje) Sviesos gijos skilimo.

Raudonai pateikti $iy pluosty intensyvumo profiliai [22]

Tacdiau kokie dar veiksniai, be galios, lemia $viesos gijos skilima? Sis klausimas yra gana
fronto iSkraipymai, todél negrazios formos spindulys skils daug grei¢iau uz grazios formos spindulj.
Antra, skilimui jtakos turi ir erdviné koordinaté besifokusuojanc¢iame Sviesos pluoste. Apibrézkime

gijos skilimo atstumg z, pagal sarysj n,k ,/z; =G, Cia G yra skaiCius nuo 3 iki 10, Zymintis, kokj

vac' < fil
stiprumo lygj turi pasiekti gija, prie§ pradédama skilti. IS ¢ia randame, kad:

G
= ) 30
Z nk | (30)

2 vac

Sj atstuma galime palyginti su fokusavimosi atstumu (17) israi$koje, esant kritinei galiai, kuri apraoma

(18) lygtimi. Salyga gijos skilimui prasidéti gali biiti uZraSoma kaip z, <L, ¢ia L yra sgveikos kelio

ilgis, 0 z, <z,. Sios salygos teigia, kad skilimas turi jvykti saveikos srities ilgyje dar nepasiekus

fil

netiesinio Zidinio taSko. Kadangi z,,, didéjant galiai (ar intensyvumui), maz¢ja daug greiciau, negu 2,

fil »
gijos skilimas gali biiti pasiektas esant pakankamai aukstai lazerio spinduliuotés galiai. Lazerio galia,
kuomet skilimo atstumas bus lygus netiesinio zidinio atstumui z, =z, yra iSreiSkiama taip:
P
— =4G>. (31)
P
Pagal Sig lygti, jeigu G verté yra, pavyzdziui, 5, tuomet gijos skilimo galima tikétis lazerio galiai esant

P>100P, .
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1.5.4. Superkontinuumo generacija

Baltos Sviesos superkontinuumas — tai erdvéje ir laike koherentiné labai plataus spektro
spinduliuoté. Jis labai skiriasi nuo kity Sviesos Saltiniy, kadangi sklinda Sviesos pluosto pavidalu, o jo
dazniy komponentai yra fazuoti [11]. Superkontinuumo generacija pasireiskia, kuomet trumpas $viesos
impulsas (<10 ps) sklinda netiesine terpe ir jo dazniy spektras i$plinta $imtus ar tikstandius karty. Sio
reiSkinio prigimtis yra universali, kadangi ji galima stebéti jvairiose terpése: dujose, skyséiuose,
kietuosiuose kiinuose, Sviesolaidziuose. Eksperimentiskai nustatyta, jog superkontinuumo zadinimo
slenkstine galia praktiSkai sutampa su kritine pluoSto fokusavimosi galia, todé¢l galima daryti i§vada,
jog toks sklidimo rezimas turi daug bendro su §viesos gijy Zadinimo ypatumais [11].

Superkontinuumo generacijos metu pasireiskia daugybé netiesinés optikos reiskiniy — impulso
fazés moduliavimasis, kryzmin¢ fazés moduliacija, keturbangis dazniy maiSymasis, priverstiné Ramano
sklaida, erdvélaikinis fokusavimasis, laikinis impulsy skilimas, smiiginiy bangy susidarymas, kiiginés
spinduliuotés atsiradimas ir pan. Jo spektras paprastai biina tolydus (14 pav.), be jokiy aiskiy spektriniy
minimumy ar maksimumy, o plitimas blina asimetriSkas zadinancios spinduliuotés atzvilgiu.
Dazniausiai eksperimenty metu stebimas plitimas ; mélynajg puse biina daug didesnis uz plitimg |
raudonaja [11].

Tokj superkontinuumo spektro plitimo pobiidj; galima paaiSkinti remiantis laikinés impulso
gaubtinés iSkraipymais dél erdvélaikiniy efekty [23]. Skaitmeniniai modeliavimai parodé, kad dél
stiprios erdvélaikinés sgveikos pradinis impulsas skyla j du subimpulsus (13 pav.), kurie labai skiriasi
savo amplitudémis, trukmémis bei daznio moduliacijos mastu. Priekinis subimpulsas turi maZesng
amplitudg bei gulstesnius frontus, jo daznio moduliacija silpna ir neigiama — jis lemia spektro plitima j
raudongjg pus¢. Galinio subimpulso amplitudé didelé, frontai statiis, o daznio moduliacija stipri ir

teigiama — jis lemia spektro plitimg j mélynaja puse.

~ o
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ES o

& 100 §
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£ a 13 pav. Baltos $viesos kontinuumo laikiné struktiira
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% | (istisiné linija) ir daznio moduliacija (briksniné linija)
Q a

£ o] =[]

Laikas (t/t,)

19



= Continuum

-404 — Source

Power (a.u. dB)

. 14 pav. Tipinis superkontinuumo (raudona) bei

kaupinimo spinduliuotés (mélyna) spektras

-70 v T Y T Y T Y T y T : T
0.4 0.6 0.8 1.0 1.2 1.4 1.6

Wavelength (um)

Placiausi ir didziausig poslinkj i mélynaja bangy pus¢ turintys superkontinuumo spektrai
generuojami medziagose, turinfiose maziausig netiesinj lazio rodiklj n, [11]. Tokios medZiagos
pasizymi dideliu draustinés energijos tarpu Eq. Sviesos pluostui fokusuojantis ir pasiekiant labai dideles
intensyvumo vertes medziagoje susidaro laisvyjy elektrony plazma, kurios neigiamo netiesinio liizio
rodiklio indélis lemia pluosto defokusavima. Kuomet laisvyjy elektrony tankis pasiekia ~10" cm™ [11],
yra ribojamas spinduliuotés intensyvumas — ribinis intensyvumas bei pluosto skersmuo netiesiniame
zidinyje priklausys nuo daugiafotonés sugerties eilés. Kuomet draustinés energijos tarpas yra nedidelis,
elektrony plazma bus kuriama maZesnés eilés daugiafotonés sugerties, Sviesos pluosto skersmuo bus
didesnis, o netiesinés fazés poslinkis — mazesnis, todél spektras plis sglyginai nedaug. Platy draustinés
energijos tarpg turiniose medziagose aukstesniyjy eiliy daugiafotoné sugertis pasireiskia tik esant labai
dideliam intensyvumui, todél pluoSto skersmuo yra mazesnis, o netiesinis fazés poslinkis didesnis ir

spektras plinta daugiau.

1.6. Eksperimenty apzZvalga

Pirmieji Sviesos impulsy spektro iSplitimo pozymiai pastebéti jau 1964 metais, kuomet Jones ir
Stoicheff [1] mazeriu tyré Ramano sugertj skys¢iuose — eksperimenty metu mazerio spinduliuotéje
atsiradus papildomiems komponentams, Ramano emisijos spektrai pastebimai iSsiplété. 1970 metais
Alfano paskelbé tris straipsnius apie baltos Sviesos generacijos reiSkinj, dabar vadinamag
superkontinuumu, kuris pirma kartg buvo sugeneruotas kietoje netiesinéje terpéje — naudojant 5 mJ
energijos ir 530 nm bangos ilgio impulsus, superkontinuumo spektras BK7 tipo stikle iSsiplété nuo 400

iki 700 nm [24]. Pirmasis superkontinuumas kaupinant femtosekundiniais impulsais sugeneruotas 1983
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metais, kuomet Fork su kolegomis pademonstravo iSplitimg nuo artimosios UV iki artimosios IR
srities, 80 fs trukmés 627 nm bangos ilgio impulsus leisdami per etileno glikolio ¢iurksle [8].

Tobul¢jant technologijoms, pleCiantis zinioms apie superkontinuuma bei atsirandant plataus
spektro MIR srityje Saltiniy poreikiui pastarajame deSimtmetyje atlikta nemazai eksperimenty, tirianciy
MIR superkontinuumo generacijos désningumus jvairiose terpése: dujose, skysciuose, Sviesolaidziuose,
kristaluose. 2008 metais, kaupinant 1550 nm bangos ilgio, 100 fs trukmés bei 1,9 nJ energijos
impulsais, fotoniniy kristaly Sviesolaidyje sugeneruotas superkontinuumas, kurio spektras iSplito nuo
789 iki 4870 nm [4]. Autoriy teigimu, trumpesnis Sviesolaidzio ilgis (buvo naudotas 8 mm Sviesolaidis)
lemia glotnesnj spektra bei sumazina dispersijos jtaka, o ilgesniuose bangos ilgiuose medziagos
sugertis yra mazesné. Laiptelinio luzio rodiklio ypa¢ didelés skaitinés apertiiros chalkogenidiniame
Sviesolaidyje, kaupinant ultratrumpaisiais 4,5 pm bei 6,3 pm bangos ilgio impulsais, superkontinuumo
spektras iSplito atitinkamai 1,5 — 11,7 um bei 1,4 — 13,3 pm [5]. Siuo eksperimentu buvo
pademonstruotas Sviesolaidziy potencialas generuoti plataus spektro MIR spinduliuote. Vis délto,
Sviesolaidziai turi trikumy. Pirmiausia, jy pagalba gaunamos spinduliuotés smailiné galia yra maza, 0
naudojant galingesnius lazerius terpé gana lengvai gali buti optiSkai pazeista. Taip pat sudétinga j
Sviesolaidj gerai jvesti spinduliuotés pluosta, pasireiskia didelis jautrumas bet kokiems mechaniniams
trikdziams. Galiausiai, 1§ Sviesolaidzio iSeinanti spinduliuoté negali pasigirti geru laikiniu
koherentiskumu.

2012 metais atliktas eksperimentas 80 fs trukmés bei 3,9 um bangos ilgio spinduliuote leidZiant
per argono dujas. Superkontinuumas $ioje terpéje labai stipriai plito j trumpesniy bangy puse ir apéme
350 nm — 5 pum spektra [6]. Taip pat superkontinuumas MIR srityje generuotas ir ore — kaupinant 3,9
um bangos ilgio spinduliuote susidariusios Sviesos gijos spektras iSplito nuo 250 nm iki 6,5 um [6], o
kito eksperimento metu, fokusuojant 1 mJ energijos, 25 fs trukmés bei 800 nm bangos ilgio impulsy
pirmaja, antraja bei trecigja harmonikas ore susidariusi Sviesos gija apémé net 2 — 25 pum spektra! [4]
Kad ir kokie jspudingi atrodyty Sie pasiekimai, dujos néra ideali terpé superkontinuumo generacijos
eksperimentams — jy netiesinis liizio rodiklis yra labai mazas, todél reikia dideliy energijy, kurias
pasiekti gali ne visi Sviesos Saltiniai. Negana to, fokusavimosi atstumai dujose yra labai dideli (metry
eilés), todél apie patogia bei kompaktiska eksperimento schemg galima pamirsti.

2012 metais uzregistruotas placiausias iki tol sugeneruotas superkontinuumas kietoje netiesinéje
terpéje — 85 fs trukmés bei 3,1 um bangos ilgio impulsus fokusuojant | YAG kristala, spektras iSplito
nuo 450 nm iki 4,5 um [25]. Po mety MIR superkontinuumas sugeneruotas chalkogenidiniame stikle

150 fs trukmés ir 5,3 pm bangos ilgio impulsais, o spektras i$plito nuo 2,5 um iki daugiau nei 7,5 um
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[26]. Kitos grupés su ta pacia medziaga atlikto eksperimento metu buvo fokusuojami 70 fs trukmés
impulsai ir pademonstruotas dar didesnis spektro iSplitimas — nuo 2,5 um iki 11 um [27]. 2017 metais
atlikti palyginamieji eksperimentai generuojant superkontinuumg lydytame kvarce ir YAG bei LiF
kristaluose [28]. Eksperimenty metu buvo naudojami 2,3 pum bangos ilgio, 100 fs trukmés bei 50 pJ
impulsai. Lydyto kvarco atveju plaCiausias uzregistruotas superkontinuumas iSplito nuo 310 nm iki
3,75 um, YAG — nuo 350 nm iki 3,8 um, o LiF — nuo 290 nm iki 4 um. Vis délto labiausiai paplitusiose
medziagose, tokiose kaip lydytas kvarcas, safyras ar YAG kristalas, pralaidumas MIR srityje yra labai
prastas — lydyto kvarco atveju jis smarkiai krenta jau nuo 3,5 um, o safyras ir YAG Kkristalas stipriai
sugeria ilgesne nei 5,2 pum spinduliuote. leSkant alternatyviy medziagy atlikti eksperimentai
generuojant platy superkontinuumg MIR srityje fluoride [29], telurite [30, 31], lantanume [32]. Dél
daug didesnio uz dielektriky kubinio netiesiSkumo bei gero pralaidumo IR srityje didelj potencialg
netiesingje optikoje jgyja puslaidininkiniai kristalai. Superkontinuumo generacijos eksperimentai atlikti
galio arsenido (GaAs) [33-35], cinko sulfido (ZnS) [36], cinko selenido (ZnSe) [37, 38] kristaluose.
Neseniai pademonstruoti skaitmeniniai modeliavimai parodé, jog Sarminiy metaly haliduose,
pasizyminciuose labai geru pralaidumu placioje MIR srityje, galima sugeneruoti per kelias oktavas
besitesiantj superkontinuuma su dideliu plitimu j raudonajg puse [39].

Taigi, tobuléti dar yra kur ir optimaliy medZiagy paieskos tesiasi. Siame darbe MIR
superkontinuumo generacija atlikta netiesinéje optikoje egzotinémis laikomose medziagose — misriuose
talio haliduose KRS-5 bei KRS-6, pasizymin¢iuose labai geru pralaidumu infraraudonajai

spinduliuotei bei dideliu kubiniu netiesiSkumu.
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2. Darbo rezultatai

2.1. Medziagos ir eksperimento detalés

Misras talio halidai — talio bromojodidas (TI(Br,l) — KRS-5) bei talio bromochloridas (TI(Br,Cl)
— KRS-6) — tai kubinés simetrijos dielektriniai kristalai, pasiZymintys sglyginai mazais draustinés
energijos tarpais bei turintys labai platy infraraudonosios spinduliuotés pralaidumo ruoza (1 lentel¢)
[40]. Abiejy kristaly pralaidumas labai staigiai sumazéja regimojoje spektro srityje (15 pav.): KRS-5 —
ties 550 nm, 0 KRS-6 — ties 400 nm.

_ Pralaidumas, Nz, x 107° cm?/W Ny, x 107 cm?/W
Medziaga  Ug, eV No _ o o
pum iSmatuota suskaiciuota teoriskai
KRS-5 2,5 0,58 —42 2,386 9,5 9,48
KRS-6 3,25 0,42 - 27 2,194 4,7 3,6

1 lentelé. Misriy talio halidy draustinés energijos tarpy plociai, pralaidumas, tiesinis bei netiesinis lizio

rodikliai [40]
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15 pav. Talio halidy KRS-5 (raudona) ir KRS-6 (mélyna) pralaidumo kreivés regimajame ir artimajame

infraraudonajame diapazone
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Misriis talio halidai randa pritaikymus MIR ir gama spinduliy spektroskopijoje beli
astronomijoje, taciau netiesinéje optikoje jie yra laikomi egzotika — tyrimy su jais Sioje srityje yra
atlikta labai mazai ir jie dar nebuvo taikomi kaip netiesinés medziagos.

Eksperimente naudoti KRS-5 ir KRS-6 kristalai, pagaminti Rusijos kompanijos Crystaltechno
Ltd. Juose atitinkamai yra 58% talio jodido (TH) ir 60% talio chlorido (TICI). Eksperimentas atliktas
titano safyro lazerinés sistemos (Spitfire-PRO, Newport-Spectra Physics) pagalba, kuria buvo
kaupinamas komercinis BBO kristala turintis optinis parametrinis stiprintuvas (Topas — Prime, Sviesos
konversija); 1§ jo iSeidavo 90 fs trukmes spinduliuote, derinama 1,1 — 2,5 um srityje. Spinduliuoté 3 — 4
um srityje buvo gaunama atliekant i§ parametrinio stiprintuvo iSeinanciy signalinés ir Salutinés bangy
skirtumine daznio generacija 1 mm storio KTA kristale, kurios metu gaunamos spinduliuotés trukmé
buvo 60 fs. Spinduliuoté BaF; l¢siu (f = +100 mm) buvo fokusuojama j misriy talio halidy kristalus,
kuriy ilgiai — 1,9 mm (KRS-5) ir 1,8 mm (KRS-6). Superkontinuumo spinduliuoté buvo matuojama
skenuojancios prizmés spektrometru, turin¢iu InAsSb detektoriy, kurio efektyvios detekcijos sritis yra
0,8 — 5,8 um. Sviesos gijy profiliai i¥matuoti nukreipiant ideinanéia spinduliuote j piroelektring CCD

kamerg (WinCamD, modelis FIR2-16-HR).

2.2. Netiesinio liizio rodiklio nustatymas

Kadangi tiriamieji talio halidai netiesinéje optikoje yra naujos medziagos, siekiant praplésti
Zinias apie jy netiesines savybes buvo atlikti netiesinio liZio rodiklio n, matavimai. Sie matavimai yra

netiesioginiai ir remiasi netiesinio zidinio radimu, kuris kolimuotam Gauso pluostui yra apraSomas (17)
iSraiska.

Siekiant surasti netiesinio zidinio atstumg z_, buvo iSmatuoti KRS-5 ir KRS-6 kristaly

sf >
pralaidumai 3,1 um bangos ilgiui (16 pav). Turint omenyje, jog 3,1 um spinduliuotés fotono energija
yra lygi 0,4 eV ir atsizvelgiant | 1 lenteléje pateiktas draustiniy juosty energijos vertes, galima daryti
iSvada, jog netiesiniai nuostoliai KRS-5 ir KRS-6 kristaluose atsiranda dél atitinkamai 7 bei 9 eilés

fotony sugerties.
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16 pav. Normuota kristaly KRS-5 (raudona) ir KRS-6 (mélyna) pralaidumo priklausomybé nuo kritusio impulso

energijos 3,1 um bangos ilgiui

Netiesinio zidinio atstumas rastas suskaic¢iavus dalinius energijos nuostolius d7T /dE (17 pav).
Kadangi energijos nuostoliai atsiranda dél padidéjusio spinduliuotés intensyvumo déka pluosto
fokusavimosi ir Sviesos gijy formavimosi, galima spresti, jog ten, kur spinduliuotés intensyvumas
didZiausias, bus netiesinis Zidinys [41], vyks daugiafotoné sugertis bei atsiras daliniy energijos
nuostoliy minimumas, matomas 17 pav.

Kadangi turime daliniy nuostoliy kitimo nuo energijos priklausomybe ir fiksuota kristaly ilgj,
impulso energijos vertés ties daliniy nuostoliy minimumais atitinka tokias salygas, kuomet netiesinis
zidinys yra lygus kristaly ilgiui, arba, kitaip tariant, netiesinis Zidinys susidaro ant galinio kristaly

pavirSiaus.
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17 pav. Kristaly KRS-5 (raudona) ir KRS-6 (mélyna) daliniy nuostoliy priklausomybé nuo kritusio impulso
energijos 3,1 um bangos ilgiui

Eksperimento metu naudotos lazerio spinduliuotés bangos ilgis A= 3,1 um, pluosto spindulys

sgsmaukoje @, = 40 um, impulsy trukmé ¢ = 60 fs. Turédami Siuos parametrus bei Zinodami KRS-5
ir KRS-6 kristaly luzio rodiklius (2,386 ir 2,194 atitinkamai), i§ (17) galime rasti kriting galia P, :

P, = F . (32)

cr 2

0,367z,
V4

2
] +0,0219 +0,852
of
Kritiné $viesos pluosto fokusavimosi galia KRS-5 kristale yra 0,63 MW, o KRS-6 — 1,4 MW.
Zinodami P, 15 (18) lygties randame netiesinj laZio rodikl;:

3,774
87Z.nOPt:r . (33)

n,

Taigi, eksperimento metu i§matuotas netiesinis lizio rodiklis KRS-5 kristalui yra 9,5x10™°
cm?/W, 0 KRS-6 — 4,7x10™° cm?/W.
Netiesinis liizio rodiklis taip pat suskaigiuotas ir teoriskai. Siuo atveju j pagalba buvo pasitelkta

literattiroje [13, 14] aptariama netiesinio lazio rodiklio iSraiska (16). KRS-5 ir KRS-6 kristalams fotono
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energijos ir draustinés energijos tarpo santykis yra 0,16 ir 0,12 atitinkamai, o pagal 2 pav. G, verte
abejais atvejais — apie 0,015. Kadangi (16) lygtis yra isreiSkiama esu vienetais, gauta netiesinio lizio
rodiklio verté j SI sistemg gali buti konvertuota $io sarysio pagalba [42]:

n, (m?/w) :m%@:&wxl
0

07 n,(esu)
n

(34)

0
Taigi, teoriskai suskaiCiuota netiesinio liZio rodiklio verte KRS-5 kristale yra 9,48x10™"

cm?/W, 0 KRS-6 — 3,6 x10™° cm?W. Sios vertés beveik nesiskiria nuo i§matuoty eksperimentiskai.

2.3. Superkontinuumo generacija KRS-5 kristale

Gauti rezultatai pateikti 18 paveiksliuke. Dél didelio kristalo netiesinio lizio rodiklio $viesos
pluosto spektro plitimas gali biiti stebimas esant vos keliy $imty nanodzauliy energijai.

18 pav. pavaizduoti superkontinuumo spektrai KRS-5 kristale esant jvairioms energijos
vertéms, kartu pateikiami ir iSeinancio pluosto intensyvumo profiliai. Superkontinuumo spektras esant
386 nJ energijai iSplinta nuo 1,6 pm iki 5,25 pum, o profilyje aplink Sviesos gija pradeda formuotis
simetriSkos didesnio intensyvumo struktiiros. Spektre ties 4,25 um yra du jdubimai, atsirandantys dél
atmosferoje esan¢iy CO; dujy sugerties. Esant 867 nJ energijai mélynoji spektro sritis slenkasi iki 1,5
um, raudonojoje puséje atsiranda labai silpnos dazniy komponentés ties 5,5 — 5,8 um, 0 intensyvumas
Soninése struktirose didéja — dél iSoriniy Ziedy saviorganizacijos formuojasi antrinés Sviesos gijos ir
superkontinuumo spektras praranda glotnig formg. Matoma antriniy gijy struktiira yra siejama su

fokusuojamo $viesos pluosto eliptiSkumu [43].
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18 pav. Superkontinuumo spektrai 1,9 mm storio KRS-5 kristale, kaupinant 60 fs trukmés ir 3,1 um
bangos ilgio impulsais esant skirtingoms impulso energijoms: a) 171 nJ, b) 386 nJ, ¢) 867 nJ, d) 1300 nJ. Kartu

pridéti ir iSeinanciy $viesos gijy intensyvumo profiliai
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Energijai pasiekus 1,3 pJ, Sviesos gijy pasiskirstymas tampa panasus ] atsitiktinj. Keleto gijy
sklidimas praplecia superkontinuumo spektro raudongjg dalj iki 5,5 um, o jeigu biity atsizvelgiama j
labai silpnas daznio komponentes — ir iki 5,8 pm. Esant §iai ir didesnéms energijoms dél Sviesos gijy
persifokusavimo [41] bei tarp atskiry gijy kuriamy spektry susidaranéiy muSimy bendras
superkontinuumo spektras patiria spektring moduliacijg. Taip pat ties 1,3 pJ energija uzfiksuotas
atskiras intensyvumo padid¢jimas ties 1,03 pm bangos ilgiu — tre€ioji kaupinimo spinduliuotés

harmonika.

2.4. Superkontinuumo generacija KRS-6 kristale

Labai panas$i superkontinuumo spektro plitimo charakteristika stebima ir KRS-6 kristale. Dél
didelio kristalo netiesinio lizio rodiklio Sviesos pluosto spektro plitimas gali biiti stebimas esant vos
keliy $imty nanodZauliy energijai.

19 pav. pavaizduoti superkontinuumo spektrai KRS-6 kristale esant jvairioms energijos
vertéms, kartu pateikiami ir iSeinancio pluosto intensyvumo profiliai. Dél mazesnio netiesinio lizio
rodiklio spektro plitimas pasireiSké esant Siek tiek didesnéms impulso energijos vertéms, nei KRS-5
atveju. Velgi, ties 4,25 um spektre matomi du jdubimai dé¢l atmosferos CO; dujy sugerties. Maksimalus
spektro i$plitimas tgsiasi nuo 1,35 pm iki 5,6 pm, o atsiZvelgiant j labai silpnas daznio komponentes —
ir iki 5,8 pm. Taigi, KRS-6 kristale superkontinuumas j mélynaja bangy puse plito Siek tiek daugiau,
negu KRS-5 atveju — taip yra dél platesnio draustinés energijos tarpo ir jo sglygojamos aukstesnés eilés
daugiafotonés sugerties. Antriniy Sviesos gijy struktira susiformuoja ties 783 nJ energija, o toliau ja
didinant, gijy pasiskirstymas pluosto profilyje vél tampa panaSus ] atsitiktinj. Verta pastebéti, kad
antriniy Sviesos gijy susiformavimo indélis j bendra superkontinuumo spektrag yra meélynosios pusés

iSplétimas nuo 1,5 um iki 1,35 um, o raudonosios — nuo 5.25 pm iki 5,8 pm.
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19 pav. Superkontinuumo spektrai 1,8 mm storio KRS-6 kristale, kaupinant 60 fs trukmés ir 3,1 um

bangos ilgio impulsais esant skirtingoms impulso energijoms: a) 232 nJ, b) 783 nJ, ¢) 1762 nJ, d) 2642 nJ. Kartu

pridéti ir iSeinanciy $viesos gijy intensyvumo profiliai

3. ISvados

1. Eksperimenty metu buvo tirtos superkontinuumo generacijos MIR srityje galimybés bei

désningumai netiesinéje optikoje egzotinémis laikomose medziagose — talio bromojodide KRS-5
bei talio bromochloride KRS-6, zadinant intensyviais 60 fs trukmés ir 3,1 um bangos ilgio
impulsais. Siekiant nustatyti medziagy netiesines savybes iSmatuotas bei teoriSkai apskaiCiuotas
netiesinis lizio rodiklis n,. Matavimy metu gautos n, vertés yra 9,5x10™ cm?/W (KRS-5) bei 4,7

%10 cm?W (KRS-6), 0 teoriskai apskaiiuotos — 9,48x10™°> cm?W (KRS-5) bei 3,6x10™
cm?/W (KRS-6). Taigi, eksperimento metu iSmatuoti dydZziai yra labai arti teoriniy verciy.
Superkontinuumo generacijos metu buvo stebéti vienagijis bei daugiagijis Sviesos sklidimo rezimai
bei gauti superkontinuumo spektrai. KRS-5 kristale maksimalus $viesos spektro iSplitimas
uzfiksuotas nuo 1,55 um iki 5,8 um, o KRS-6 — nuo 1,35 pum iki 5,8 um; KRS-6 kristale dél
didesnio draustinés energijos tarpo bei aukStesnés daugiafotonés sugerties eilés spektras plito
labiau. Esant mazesnéms impulso energijos vertéms kristaluose formavosi viena $viesos gija su
periferiniais ziedais, o energija didinant aplink centring gijg i$ pradziy atsirado simetriSka, o véliau
chaotiSka antriniy Sviesos gijy struktiira.

Dél dideliy netiesinio 1Gzio rodiklio ver¢iy bei gero pralaidumo MIR srityje talio halido kristalai

turi geras perspektyvas biiti naudojami superkontinuumo generacijos MIR srityje taikymuose —
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galima tikétis, jog naudojant ilgesnius spinduliuotés bangos ilgius superkontinuumo spektras plis

dar labiau.
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Santrauka
Karolis Gadeikis

Superkontinuumo generacija misriuose talio haliduose KRS-5 ir KRS-6

Superkontinuumo generacija — reiskinys, kuomet trumpam $viesos impulsui (<10 ps) sklindant
netiesine terpe jo spektras iSplinta Simtus ar tiikstancius karty. Superkontinuumo generacija i$ pradziy
tirta kietuosiuose kiinuose, skysciuose, dujose, o véliau ir Sviesolaidziuose. Tobuléjant femtosekundiniy
lazeriy technologijoms bei giléjant Zinioms apie superkontinuumo reiSkinj buvo sukurti
femtosekundiniai optiniai parametriniai stiprintuvai — $i pazanga palengvino darbg tyrinéjant iki tol
mazai pazintg MIR spektring sritj, kurioje yra daugumos organiniy molekuliy “pir§ty atspaudai” —
sugerties sritys, kurios kiekvienai molekulei yra skirtingos ir unikalios. Organiniy molekuliy
atpazinimas bei tyrimai biity daug lengvesni pasitelkiant plataus spektro MIR Saltinius.

Eksperimenty metu intensyvi 60 fs trukmés ir 3,1 pm bangos ilgio spinduliuoté buvo
fokusuojama ] du netiesinius kristalus — talio bromojodidg KRS-5 bei talio bromochloridg KRS-6 —
juose generuojant superkontinuumag Sviesos gijy pavidalu. KRS-5 kristale maksimalus $viesos spektro
iSplitimas uZzfiksuotas nuo 1,55 pm iki 5,8 pm, o KRS-6 — nuo 1,35 pum iki 5,8 pm. D¢l dideliy
netiesinio lizio rodiklio veréiy (9,5 x 10™%° cm?W KRS-5 ir 4,7 x 10 cm*W KRS-6) abiejuose
kristaluose spektro plitimas prasidéjo ties keliy Simty nanodzauliy impulso energijos vertémis. D¢l
mazesnio netiesinio luzio rodiklio KRS-6 kristale spektras pradéjo plisti esant Siek tiek didesnei
impulso energijai, negu KRS-5 atveju (232 nJ ir 171 nJ, atitinkamai). Esant 386 nJ energijai KRS-5
kristale ir 783 nJ energijai KRS-6 kristale aplink centring Sviesos gija i§ aplinkiniy Ziedy pradeda
formuotis simetriSkos antriniy Sviesos gijy struktiros, lemiancios didesnj superkontinuumo spektro
iSplitimg bei glotnaus spektro pavidalo suardymg. Toliau didinant impulso energijas kristaluose,
strukttira i§ simetriskos keiciasi ] atsitikting, o dél Sviesos gijy persifokusavimo bei tarp atskiry gijy
kuriamy spektry susidaran¢iy musimy bendras superkontinuumo spektras patiria spektring moduliacijg.

Rezultatai rodo, kad talio bromojodido ir talio bromochlorido kristalai turi didelj potencialg
superkontinuumo generacijos MIR srityje taikymuose dél dideliy netiesinio lazio rodiklio veréiy bei
gero pralaidumo. Kadangi kristaly nulinés dispersijos bangos ilgiai yra tolimesnéje MIR srityje, negu
buvo matuota §io eksperimento metu, galima tikeétis, jog kaupinant kristalus didesniais bangy ilgiais

superkontinuumo spektras plis dar labiau.
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Santrauka angly kalba

Karolis Gadeikis

Supercontinuum generation in mixed thallium halides KRS-5 and KRS-6

Supercontinuum generation is a phenomenon, which occurs when ultrashort light pulse (<10 ps)
travels through nonlinear media and it’s spectrum extends hundreds or thousands of times. At first,
supercontinuum generation had been investigated in solids, liquids, gas and later — in optical fibers. As
a result of technological femtosecond lasers advancement and deeper understanding of supercontinuum
phenomenon, femtosecond optical parametric oscillators were created — such an invention facilitated
the investigations of theretofore little known MIR spectral range, where “fingerprints” of many organic
molecules are — unique and different absorption regions for each of those molecules. Their recognition
and investigation would become much easier by using broadband MIR light sources.

During the experiment intensive 60 fs duration 3,1 um wavelength light radiation had been
focused in two nonlinear crystals — thallium brojoiodide KRS-5 and thallium bromochloride KRS-6 —
supercontinuum was generated in light filament regime. Maximum spectral broadening in KRS-5 has
been registered from 1,55 um to 5,8 pm, in KRS-6 — from 1,35 um to 5,8 um. Due to large nonlinear
refraction indexes (9,5 x 10™ cm?W for KRS-5 and 4,7 x 10™ cm?W for KRS-6) in both of those
crystals spectral broadening began at few hundred nanojoules of impulse energy. Because of lower
nonlinear refraction index in KRS-6 spectral broadening began at slightly greater value of impulse
energy than in KRS-5 (232 nJ and 171 nJ, respectively). At 368 nJ impulse energy in KRS-5 and 783
nJ at KRS-6, symmetric secondary light filaments emerge around central light filament, forming from
surrounding rings — these secondary filaments determine broader supercontinuum spectrum and
disrupts smooth spectral shape. By amplifying impulse energy in crystals, symmetric filament structure
becomes random, also, due to filament refocusing and beatings between supercontinua spectra from
different filaments, net supercontinuum spectrum undergoes spectral modulation.

Results show that thallium bromoiodide and thallium bromochloride crystals have huge
potential for supercontinuum generation in MIR range applications due to their large nonlinear
refraction indexes and good transmittance. Since zero dispersion wavelenghts of these crystals are
deeper in the MIR zone, it is very likely that using longer wavelenghts can lead to even larger

supercontinuum spectrum broadening.
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