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Ivadas

Ultratrumpyjy impulsy lazeriai ir netiesiné optika Siandien yra viena sparciausiai besivystanciy
Siuolaikinés fotonikos sri¢iy. Didele reikSme vis dar turi femtosekundiniai Ti:Safyro lazeriai,
leidziantys generuoti itin didelio intensyvumo trumpus impulsus, kuriy veikimo metu medziagoje
pasireiskia aukStesniy eiliy netiesiniai reiSkiniai. Vienas svarbiausiy tokiy reiSkiniy yra optiniy
harmoniky generacija — procesas, kurio metu i§ pradinés lazerio spinduliuotés gaunama trumpesnio
bangos ilgio §viesa. Sis metodas pla¢iai naudojamas siekiant i§plésti lazerinés spinduliuotés spektrine
srit] ] ultravioletinj bei vakuuminj ultravioletinj diapazona, kuriame tiesioginiy lazeriniy Saltiniy yra
nedaug arba jy parametrai yra riboti. Ultratrumpyjy impulsy (ypa¢ trumpesniy nei 100 f5s)
ultravioletiné spinduliuoté yra svarbi daugelyje mokslo ir technologijy sri¢iy — laikinés skyros
spektroskopijoje, medziagy diagnostikoje, fotochemijoje, biologiniy objekty tyrimuose bei aukstos

erdvines skyros litografijoje.

Dazniausiai optiniy harmoniky generacijai naudojami netiesiniai kristalai, taciau jy taikyma trumpyjy
ultravioletiniy bangy srityje riboja medziagy sugertis, fazinio sinchronizmo salygy sudétingumas bei
impulsy laikinis i$siskyrimas. D¢l $iy priezasCiy vis didesnis démesys skiriamas alternatyvai —
harmoniky generacijai dujinése terpése. Fokusuojant didelio intensyvumo femtosekundinius
impulsus dujose gali susidaryti Sviesos filamentai — dinamiSkai stabiliis siauri Sviesos kanalai,
kuriuose dé¢l Kero savifokusacijos, plazmos defokusacijos ir kity netiesiniy reiSkiniy palaikomas labai
didelis intensyvumas. Tokiose salygose tampa jmanoma efektyvi aukstesniyjy harmoniky generacija
net ir terpése, kuriose jprastai fazinio sinchronizmo sglygos néra tenkinamos'. Be to, naudojant dujine
terpe galima generuoti itin trumpus ultravioletinius impulsus, kuriy trukmé siekia vos keliolika

femtosekundziy’.

Pastaraisiais metais daug démesio skiriama nekolineariems dazniy maiSymo procesams, kai du
lazerio pluostai sukertami nedideliu kampu. Tokia geometrija leidzia pagerinti fazinio sinchronizmo
salygas bei padidinti harmoniky generacijos efektyvuma®®. Ypa¢ svarbils tampa aukstesniy eiliy
netiesiniai procesai, vykstantys per penktosios eilés optinj jautrj ¥, kai harmonikos generuojamos
SeSiabangio daZniy maiSymo metu’. Moksliniuose straipsniuose parodyta, kad tokiu biidu galima
reikSmingai sustiprinti treciosios harmonikos generacija ore, o taip pat ir generuoti ketvirtaja
Ti:Safyro lazerio harmonikg ultravioletinéje srityje ties ~200 nm bangos ilgiu®’. Tac¢iau ketvirtosios
harmonikos generacijos mechanizmai, bei jos priklausomybé nuo Zadinimo impulsy parametry vis
dar néra pilnai iStirta. D¢l Sios priezasties aktualiis tampa eksperimentiniai tyrimai, leidZiantys geriau
suprasti auksStesniy harmoniky generacijos procesus ore ir jvertinti galimybes efektyviai generuoti

trumpabange ultravioleting spinduliuot¢ naudojant femtosekundinius lazerius.



Sio darbo tikslas yra istirti ore generuojamos ketvirtosios femtosekundinio Ti:Safyro lazerio
harmonikos priklausomybes nuo zadinimo spinduliuotés parametry, tam naudojant dviejy pluosty
ketvirtos harmonikos generacijos schema, kai pirmos ir antros harmonikos pluostai yra sukertami ore

nedideliu kampu.
Darbo uzdaviniai buvo:

1. Apskaiciuoti pirmos ir antros harmoniky pluosty sukirtimo kampus optimaliai faziskai
sinchronizuotos ketvirtos optinés harmonikos generacijai.

2. Surinkti ir suderinti dviejy pluosty schemg ketvirtos harmonikos generavimui ore.

3. Istirti ketvirtos harmonikos parametry (Sviesos intensyvumo, spektriniy savybiy)
priklausomybes nuo:
e pirmos ir antros harmonikos energijy ir jy santykio;
e pirmos ir antros harmoniky poliarizaciniy savybiy

e vélinimo ir faziy skirtumo tarp pirmos ir antros harmoniky impulsy;



1. Lazerio bangos ilgio keitimas optiniu harmonikuy generavimo
metu

Reikia i§ karto paminéti, kad $is darbas yra tesinys pries tai daryto mokslo tiriamojo darbo!?, kuriame
ketvirta harmonika buvo generuojama naudojant paprastesn¢ (vieno pluosto) schema, todél teoriné

darbo dalis ir straipsniy apzvalga bus didzigja dalimi paimta i$ jo.

Taigi, vienas 1§ efektyviausiy ir dazniausiai naudojamy budy gauti lazering spinduliuote spektrinése
srityse, kuriose néra tiesioginiy lazeriniy $altiniy, yra optiniy harmoniky generacija. Sis procesas gali
vykti tiek kietose medziagose (jprastai netiesiniuose kristaluose), tiek dujose (daznai ore). Kristalai
yra dazniausiai naudojami regimojo spektro bei artimojo ultravioleto srityje, taciau jy efektyvumas
mazéja pereinant prie trumpesniy bangos ilgio ultravioletiniy bangy (maziau 200 nm) d¢l stiprios
sugerties ir nebetenkinamy fazinio sinchronizmo salygy. Viena i§ galimy alternatyvy kristalams yra
dujin¢ terpé, kurioje galima pakankamai efektyviai uZztikrinti fazinj sinchronizma harmoniky

generacijai UV srityje. Toliau yra pateikiama teoriné dalis bei straipsniy Sia tema apzvalga.
1.1. Optiniy harmoniky generacija netiesinése terpése

Vienas paprasc¢iausiy netiesiniy procesy yra antros harmonikos generacija (AHG), kurios metu
gaunama dvigubo daznio spinduliuoté. Tai yra vienas i§ efektyviausiy buidy keisti lazerio bangos ilgj,
placiai naudojamas ultratrumpyjy impulsy lazeriams. MedZiagos poliarizuotumo priklausomybé nuo

elektrinio lauko stiprio aprasoma $ia iSraiSka:
P(t) = €gxWE() + €oxPE?(t) + €oxPE3 (D) ..., (1)

gia g yra vakuumo dielektriné skvarba, y(!) yra tiesinis optinis jautris, y® antros eilés netiesinis
optinis jautris, kuris yra atsakingas uz antros harmonikos generacija, y'* tre¢ios eilés netiesinis optinis
jautris ir t.t. Butina salyga kristalams, kad galéty vykti antros harmonikos generacija yra tai, kad jie
turi biiti necentrosimetriniai (turéty dvejopalauziSskuma). Keletas tokiy kristaly pavyzdziy yra beta
bario boratas (BBO), li¢io triobatas (LBO), kalio titanilio fosfatas (KTP). Siam procesui taip pat yra
biitinas didelis elektrinio lauko stipris, nes antros eilés netiesinis jautris yra santykinai mazas, jo verte
yra 1072 m/V eilés. Kristalg veikiant stipriam elektriniam laukui, kristale indukuojama poliarizacija,
kuri osciluoja dvigubu dazniu lyginant su kaupinimo banga, todél generuojama antroji harmonika.
Kvantiniu poziiiriu $is procesas gali biiti interpretuojamas kaip dviejy @ daznio fotony sugertis ir
vieno 2w daznio fotono emisija per virtualius lygmenis, esan¢ius medziagos draustinés juostos tarpo
viduje. Efektyviai antrosios harmonikos generacijai reikia tenkinti energijos tvermés désnj

(2 formule) ir judesio kiekio tvermeés désnj (3 formule):



hw1 + hw1 = h(l)z, (2)
hk, + hk, = hk,, 3)

¢ia h yra redukuota Planko konstanta, o k; ir k> yra banginiai vektoriai atitinkamai kaupinimo ir
antrosios harmonikos bangy. Antroji salyga dar vadinama fazinio sinchronizmo salyga. IS jos
iSplaukia, kad fundamentinés ir generuojamos harmonikos faziniai greiciai terp¢je turi sutapti. Tik
tokiu atveju visose kristalo vietose generuojamos antrosios harmonikos bangos interferuoja
konstruktyviai ir harmonikos intensyvumas didéja visame kristalo tiiryje. Fazinis sinchronizmas
dazniausiai pasiekiamas iSnaudojant kristaly dvejopalauziskumg. Tam kaupinimo spinduliuoté turi
sklisti tam tikru kampu @ kristalo optinés agies atzvilgiu. Sis kampas vadinamas fazinio sinchronizmo
kampu ir priklauso tiek nuo naudojamo bangos ilgio, tieck nuo pacios medziagos dispersiniy savybiy.
Paciy netiesiniy kristaly yra daug ir jvairiy, be prie$ tai minéty KTP, BBO ir LBO dar yra ir KTA,
GaSe, LiNbO3, BiBO ir kt. Taip pat yra ir periodiSkai poliuoti kristalai PPLN, PPKTP, kuriuose
fazinis sinchronizmas pasiekiamas kvazifazinio sinchronizmo biidu, periodiskai keiciant kristalo
netiesiSkumo zenklo kryptj. Praktikoje kristalas parenkamas atsizvelgiant i jo skaidrumo sritj (jis turi
buti skaidrus visiems dazniams, kurie naudojami ir gaunami netiesiniy reiskiniy metu), netiesiSkumo
koeficienta, optinio pazeidimo slenkstj, Silumines savybes bei fazinio sinchronizmo realizavimo
galimybes. Vienas placiausiai naudojamy netiesiniy kristaly yra BBO kristalas, pasiZymintis aukstu
optinio pazeidimo slenksciu, placia skaidrumo sritimi ir palyginti dideliu netiesiSkumo koeficientu.
Dé¢l $iy savybiy jis daznai naudojamas ultratrumpyjy impulsy lazeriy harmoniky generacijai, o taip

pat ir Sio darbo eksperimentinéje dalyje.

Trecios eilés netiesiniai reiSkiniai, susije su y®, gali vykti praktiskai visose terpése — kietuose
kiinuose, skysCiuose, dujose bei plazmoje. Vienas svarbiausiy tokiy reiSkiniy yra treiosios
harmonikos generacija (THG), kurios metu trys fundamentinio daznio fotonai sgveikauja ir
sukuriamas vienas trigubo daZznio fotonas. Kaip ir AHG atveju, procesas vyksta per virtualius
energijos lygmenis ir turi biiti tenkinamos energijos tvermés bei fazinio sinchronizmo salygos.
Trecios eilés netiesinis jautris yra gerokai mazesnis uz antros eilés jautr] — jo verté paprastai siekia
apie 10?* m%/V?, todél THG stebéti reikalingi itin dideli spinduliuotés intensyvumai. Dél $ios
priezasties treciosios harmonikos generacija dazniausiai realizuojama fokusuojant ultratrumpus
lazerio impulsus. Be to, efektyvy procesa riboja terpés dispersija. Pavyzdziui, ore normaliomis
salygomis fazinio sinchronizmo pasiekti praktiSkai nejmanoma, nes fundamentinés ir treciosios
harmonikos bangy faziniai greiciai nesutampa. Tokiu atveju koherentinis ilgis — atstumas, per kurj
iSlaikomas pastovus faziy skirtumas tarp saveikaujanciy bangy ir vyksta konstruktyvi interferencija
— tesiekia kelis milimetrus. VirSijus §] atstumg, generuojamos harmonikos pradeda interferuoti
destruktyviai, todél bendras treciosios harmonikos intensyvumas nebedidéja.
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1.2. Trecios ir ketvirtos harmonikos generavimas naudojant aukStesniy
eiliy daZniy maiSyma

IS tiesy, yra biidas pakankamai efektyviai generuoti trecigjg harmonika ore (arba inertinése dujose).
Tam reikia fokusuoti didelio intensyvumo femtosekundinius lazerio impulsus suformuojant plazmos
filamenta'?. Tokiu biidu generuojama tre¢ia harmonika gali i§laikyti didelj smailinj intensyvuma bei
energija per visg filamento ilgj, kuris daznai kelis ar keliolika karty vir§ija koherentin;j ilgj. D¢l to
harmoniky generacija tampa gerokai efektyvesné nei jprasto fokusavimo sglygomis. Filamento
susidarymg lemia keli tarpusavyje konkuruojantys netiesiniai procesai. Pirmiausia, dél netolygaus
lazerio pluosto erdvinio intensyvumo pasiskirstymo ir Kero efekto terpés lizio rodiklis tampa
priklausomas nuo intensyvumo. DidZiausio intensyvumo srityje lizio rodiklis padidé¢ja, todé¢l pluostas
pradeda savaime fokusuotis. Sis procesas dar labiau didina intensyvuma ir dar labiau veréia pluosta
fokusuotis. Taciau savifokusacijg stabilizuoja kiti netiesiniai mechanizmai — daugiafotoniné
jonizacija ir susidariusios mazo tankio plazmos sukeltas pluosto defokusavimas. Papildomg jtaka taip
pat turi aukstesniy eiliy netiesinio liizio rodiklio nariai'!. Dél §iy konkuruojanéiy reikiniy susidaro
dinamiSkai stabilus siauras Sviesos kanalas — filamentas. Filamento formavimosi dinamika yra
sudétinga, todél jai paaiSkinti yra pasiflyta keletas teoriniy modeliy: judancio fokuso'?
(angl. ,,moving focus*), savikanalizacijos'* ! (angl. ,self-channeling®) bei erdvinio atsistatymo!®
(angl. ,spatial replenishment”). Filamentuose smailinis intensyvumas daZniausiai siekia
10" W/em? ', kas jau yra pakankama efektyviai aukstesniy harmoniky generacijai bei kitiems

stipraus lauko netiesiniams reiSkiniams stebéti.

Tre€ig harmonika galima generuoti ir netiesiniuose kristaluose, taciau tokj metoda apriboja fazinio
sinchronizmo juostos plotis bei laikinis i$siskyrimas (angl. ,,temporal walk-off) tarp fundamentinés
ir generuojamos harmonikos impulsy. D¢l Siy prieZasCiy tampa sudétinga iSlaikyti labai trumpy
ultravioletiniy impulsy trukme. Panaudojant BBO kristalus galima generuoti mazdaug 180 fs trukmeés
UV impulsus!®, ta¢iau $is metodas néra tinkamas itin trumpiems, maZesniems nei 20 fs impulsams
gauti. Eksimeriniai lazeriai taip pat leidZia generuoti ultravioleting spinduliuote, taciau jy spektrinis
plotis dazniausiai riboja impulsus iki didesniy nei 100 fs trukmiy'®2!. Biitent tokiais atvejais dujiné
terpé tampa pranasesné uz kristalus. Fokusavimas ore leidZia tiesiogiai generuoti itin trumpus
ultravioletinius impulsus — pavyzdziui, fokusuojant 22 fs Ti:Safyro lazerio impulsus ore galima gauti
apie 16 fs trukmés 266 nm bangos ilgio impulsus®. Tokios treciosios harmonikos generacijos
efektyvumas gali siekti apie 0,1 %, naudojant mazdaug 1 mJ energijos fundamentinius impulsus ir
suformuojant apie 1 cm ilgio filamentg. Vietoj oro naudojant argono dujas, dél didesnio netiesiSkumo
ir maZesniy nuostoliy galima pasiekti mazdaug dvigubai didesnj konversijos efektyvuma. Esant

1 kHz impulsy pasikartojimo daZniui, tokiu biidu buvo gauta apie 1 mW vidutin¢ UV spinduliuotés
7



galia. Sugeneruoty ultravioletiniy impulsy trukmé buvo matuojama savidifraguojanciu dazninés
skyros metodu (,,self-diffraction frequency resolved optical gating*, SD-FROG), kuris leidzia tiksliai

charakterizuoti ultratrumpus impulsus tiek laiko, tiek dazningje srityje.

Tam tikromis salygomis aukstesniy eiliy netiesinio medziagos poliarizuotumo nariai gali tapti
palyginami ar net didesni negu zemesnieji nariai, naudojami didelio intensyvumo femtosekundinius
lazerio impulsai??>>*. Tokiu rezimu netiesiné saveika gali pasireiksti sudétingais dazniy maisymo
procesais. Eksperimentais parodyta, kad kiigio formos treciosios harmonikos emisija, generuojama
astriai fokusuojant femtosekundinius impulsus natrio garuose, gali biiti aiSkinama kaip nekolinearaus
Sesiy bangy mai§ymo rezultatas’. Vienas i§ biidy sustiprinti tokio tipo sgveika yra panaudojant du
nedideliu kampu susikertancius lazerio pluostus, kas gali reikSmingai pagerinti treciosios harmonikos
efektyvuma®®. Siame straipsnyje?® eksperimentas atliekamas sukertant du pluostus ~ 10 mrad kampu,

o stebétas procesas aprasomas tokia fotony kombinacija:
3w=wt+w+w+w-—o. 4)

Si iSraiska parodo, kad vienas tre¢ios harmonikos fotonas gaunamas dalyvaujant penkiems pirmos
harmonikos fotonams, i§ kuriy vienas yra su minuso zenklu, kas atitinka penktos eilés netiesinj
procesa susijusj su x> netiesiskumu. Eksperimentiskai parodyta, kad egzistuoja dvi pagrindinés
proceso realizacijos: pirmoji yra kai susikertantys pluostai turi lygiagre¢ias (per y®xxxox = xyyyyyy
penktosios eilés netiesinio jautrio tenzoriaus komponenta) arba statmenas poliarizacijas (per y¥xyyyyx
= ¥yxxxxy komponent). Eksperimente femtosekundinio Ti:Safyro lazerio pluostas buvo padalintas j
dvi apylyges dalis ir fokusuotas ilgo Zidinio nuotolio leSiu (100 cm) taip, kad susikirsty filamenty
priekinés dalys tiek erdvéje, tiek laike. Tolimajame lauke ant ekrano buvo stebimi du ryskis trecios
harmonikos spinduliai, sklindantys simetriSkai didesniais kampais nei kaupinimo spinduliuote.
Svarbus rezultatas buvo tas, kad Sie du THG pluostai pasizyméjo ortogonaliomis poliarizacijomis,
kas patvirtino teorinj nekolinearaus $eSiabangio dazniy maiSymo model;. Kei¢iant sukirtimo kampa,
buvo gauta kampiné priklausomybée su aiSkiais maksimumais — pagrindinis ties ~13 mrad ir maZesnis
ties ~30 mrad, kas atitiko skaitinius modeliavimus. Taip pat nustatyta, kad THG signalas gali buti
generuojamas net ir esant mazoms kaupinimo energijoms, kai filamentas dar pilnai nesusiformuoja.
Atskiry trec¢ios harmonikos pluosSty intensyvumo analizé parodé skirtingas priklausomybes: vieno
pluosto intensyvumas kito tiesiSkai nuo zadinimo intensyvumo (vienas fotonas i§ pirmo pluosto, 4
formuléje su minuso Zenklu), o kitas — kaip ketvirto laipsnio funkcija (keturi fotonai i§ antro pluosto).
Tai 1§ esmes patvirtino fakta, kad trecia harmonika generuojama SeSiabangio dazniy maiSymo metu.
Dar vienas svarbus aspektas yra efektyvumo padidéjimas: naudojant 2 mJ vieno pluosto kaupinima,
buvo gaunamos keliy nJ THG impulsy energijos, o dviejy pluosty geometrijoje — iki ~200 nJ, t. y.
mazdaug dviem eilémis didesnis efektyvumas. Papildomas §io metodo privalumas yra erdvinis
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atskyrimas: THG spinduliai generuojami skirtingomis kryptimis nei fundamentiné spinduliuoté, todél
UV filtravimas tampa daug paprastesnis. Tai ypac svarbu UV srityje, kur optiniy filtry pralaidumas
ir sugertis daznai riboja signalg. Kitame straipsnyje?® parodyta, kad tre¢ios harmonikos impulso
energija didé¢ja nuo kaupinimo energijos penktuoju laipsniu, nes tre¢ios harmonikos fotonui gauti
naudojami i§ viso penki pirmos harmonikos fotonai. Cia taip pat pademonstruota, kad kei¢iant santykj
tarp dviejy kaupinimo pluosty energijy, galima valdyti, i kurj i§ THG kanaly bus nukreipta didzioji
energijos dalis: esant simetriSkam santykiui 1:1, abu kanalai yra pana$is, taciau nesubalansavus
intensyvumy vienas kanalas slopinamas, o kitas sustiprinamas. Tai efektyviai leidzia didzigja dalj
galios sukoncentruoti j vieng i§ gaunamy trec¢ios harmonikos pluosty. Taip pat pastebéta, kad didéjant
kaupinimo energijai treciosios harmonikos spektro centrinis bangos ilgis Siek tiek pasislenka i}
raudonaja puse (per 1 — 2 nm), ta¢iau spektro plotis i§lika nepakites. Sie rezultatai labai skiriasi nuo
treCios harmonikos generuojamos naudojant tik vieng pluoSta, kur gaunamos sudétingos

priklausomybes, todél dviejy pluosty metodas yra pranasesnis.

Ne tik treciagja, bet ir ketvirtaja Ti:Safyro lazerio harmonika (4 = 200 nm) taip pat galima generuoti
ore panaudojant dazniy mai$yma per aukstesniy eiliy nelyginius netiesis$kumus (specifiskai y® ir y).
Tai pasiekti galima fokusuojant vieng bichromatinj (fundamentiné + antra harmonika) lazerio pluosta

arba du atskirus pluostus sukertant mazu kampu. Siuo atveju yra keli variantai gauti ketvirta

harmonika:
4w =w+w+ 2w, (5)
4w =3w + 20 — w (6)
per ¥ netiesinj optinj jautrj®?’ ir:
4w =2w + 20 + 20 — 0 — w, (7)
4w =2w + 20 — 20 + w + w, (8)
4o =2wt+twtwt+tw—w 9)

per ¥ netiesinj optinj jautrj. Siame straipsnyje’ gauta ketvirta Ti:Safyro lazerio harmonika per
keturbangj dazniy maiSyma. Parodyta, kad bichromatinio pluosto naudojimas leidZia gauti didesnius
ketvirtos harmonikos efektyvumus, lyginant su atveju kai naudojama tik fundamentiné harmonika.
Nustatyta, kad ketvirta harmonika efektyviausiai generuojasi kai fundamentiné harmonika yra
neigiamai Cirpuota ties 300 — 400 fs impulso trukme (originali trukmé — 48 fs). Tai yra nulemta
geriausio persiklojmo laike tarp pirmos ir antros harmonikos impulsy. Patvirtinant, kad procesas vyko
keturbangio maiSymo biidu gauta ketvirtos harmonikos intensyvumo priklausomybé nuo pirmos

harmonikos intensyvumo buvo beveik kvadratiné, o ketvirtos nuo antros priklausomybé — tiesiné



(5 formulé — ketvirtos harmonikos fotonas gaunamas i§ dviejy pirmos ir vieno antros harmonikos
fotono). Nustatyta, kad naudojant apskritiming kaupinimo pluosto poliarizacija, ketvirtos harmonikos
efektyvumas sumazéjo 2 — 3 kartus. Generuojamos ketvirtosios harmonikos impulso energija buvo
4,5 uJ, o efektyvumas sieké 0,01%°. Naudojant schemg su vélinimo linija ir atskirais pirmos bei antros

harmonikos pluostais su energijy santykiu 1:1 efektyvumas gali siekti ir 0,1%?’.
1.3. Optimalaus dvieju pluoSty sukirtimo kampo skai¢iavimas

Kadangi Sio darbo eksperimentinéje dalyje bus naudojami du Ti:Safyro lazerio pluostai ketvirtos
harmonikos generacijai, pabandykime apskai¢iuoti reikiamus pluosty sukirtimo kampus optimaliam
faziniam sinchronizmui pasiekti. Kaip jau minéta, yra trys galimi variantai ketvirtos harmonikos
generacijai per SeSiabangj dazniy maiSymga (y© netiesinj optinj jautrj, 7 — 9 formulés). Todél
paskaiciuosime reikiamg kampa kiekvienam atvejui. Pradékime nuo pirmo varianto, kur ketvirtos
harmonikos fotonas gaunamas is$ trijy antros harmonikos fotony viename pluoste (su pliuso zenklu)

ir dviejy pirmos harmonikos fotony kitame pluoste (su minuso Zenklu).

w
k

2w

a.
1 pav. Fotony energijos diagrama (a.) ir banginiy vektoriy diagrama (b.) pagal 7 formule, cia
o — daznis, k — banginiai vektoriai, o — pluosty sukirtimo kampas.
1 paveikslélyje pavaizduota Sio atvejo energiné bei banginiy vektoriy diagrama. Pluosty sukirtimo

kampg pazymime a. Banginj vektoriy uZraSome taip:

n,6w n
o = 22— 2% (10)

¢ia w — daznis, ¢ — §viesos greitis, 4 — bangos ilgis, n; — oro luZio rodiklis 4 bangos ilgiui.
Tolimesniuose skai¢iavimuose visus bangos ilgius iSreikSime per fundamenting harmonika, kurios
bangos ilgis A = 800 nm. I$ Saltinio internete paimame liizio rodiklius ore pirmai, antrai ir ketvirtai

harmonikoms: m = 1,00027505%%, ny> = 1,00028276%, mys = 1,00032406%°. Grjzkime prie 7

paveikslelio, panaudodami trikampj, sudaryta i§ banginiy vektoriy, ir kosinusy teorema, uzZraSome:
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(kyw)? = 2k,)?+(Bkyy)? — 2+ 2k, - 3k, - cos(a). (11)

Tuomet banginius vektorius iSreiSkiame per bangos ilgius ir atitinkamus ltzio rodiklius (2n

paprastumo délei praleidziame, nes véliau susiprastina):

2 2 (12)
Ny a _ (2 E)Z 43 ny/2 ny ny/2 .

p 7 ) T AT
4 2 2

Tada perkeliame narj su a kampu j kaire lygybés puse, o likusius narius j desin¢ pus¢:

, 2 2 (13)
o M — (2 M2 | _ [ My
2 ) 3 p cos(a)—(Z/l) +(3 1 p)
2 2 4
Tada iSreiSkiame cos(a):
2 2 (14)
2 n n
cos(a) = n,12 Nny/2 :
2-7-3

NP

IsiraSius vertes ir apskaiciavus gaunasi cos(a) = 0,99995, tuomet a = 10,00 mrad — toks turéty biiti

pluosty sukirtimo kampas Siuo atveju.

Toliau imkime antrg varianta, kur ketvirtos harmonikos fotonas gaunamas i$ dviejy antros
harmonikos bei dviejy pirmos harmonikos fotony viename pluoste (su pliuso Zenklu) ir vieno antros

harmonikos fotono kitame pluoste (su minuso Zenklu).

.Hw
=== | 2w

w
B St Kau -z,

2w

4w a
Y Y - > > -=
kﬁw kﬁw kﬁ) IQu z
2w
b.

a.

2 pav. Fotony energijos diagrama (a.) ir banginiy vektoriy diagrama (b.) pagal 8 formulg, ¢ia

o — daznis, k — banginiai vektoriai, o — pluosty sukirtimo kampas.
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2 paveikslélyje pavaizduota Sio atvejo energiné bei banginiy vektoriy diagrama. V¢l turime pluosty
sukirtimo kampa a. Kaip ir pries tai, panaudodami trikampj, sudarytg i§ banginiy vektoriy, ir kosinusy

teorema, uZraSome:
(k4a))2 = (kZa))2+(2k2w + ka)z — 2Ky (2k2w + ka) - cos(a). (15)

Tuomet vél atliekame tuos pacius veiksmus:

2 2 2 (16)
oy Nyy2 /2 L I ny2 .
p) p +{ 2 1 + 2 ) 2 7 2 p + 2 ) cos(a),
4 2 2 2 2
2 2 2 (17)
M2 Ny2 n [ M2 Ny2 [ My
2 7 2 1 +ZA cos(a) = 1 +{ 2 7 +2/1 7|
2 2 2 2 4
2 2 2 (18)
Ny /2 N2 m| [ M
cos(a) = Z Z 4
n n
2- 22| 252+ 2
2 2

IsiraSius vertes ir apskaiciavus gaunasi cos(a) = 0,99994, tuomet a = 10,95 mrad — toks turéty biiti

pluosty sukirtimo kampas Siuo atveju.

Galiausiai imkime trecig varianta, kur ketvirtos harmonikos fotonas gaunamas i§ vieno antros
harmonikos bei trijy pirmos harmonikos fotony viename pluoste (su pliuso Zenklu) ir vieno pirmos
harmonikos fotono kitame pluoste (su minuso Zenklu).

w  Jw

i gl Kau -k,
w 4w a
- » » > -——

2w

a.
3 pav. Fotony energijos diagrama (a.) ir banginiy vektoriy diagrama (b.) pagal 9 formule, cia

w — daznis, k — banginiai vektoriai, o — pluoSty sukirtimo kampas.
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3 paveikslélyje pavaizduota Sio atvejo energiné bei banginiy vektoriy diagrama. V¢l turime pluosty
sukirtimo kampa a. Kaip ir pries tai, panaudodami trikampj, sudarytg i§ banginiy vektoriy, ir kosinusy

teorema, uZraSome:
(k4w)2 = (kw)2+(k2(u + Sk(u)z — 2k (kZa) + 3kw) - cos(a). (19)

Tuomet vél atliekame tuos pacius veiksmus:

2 , 2 (20)
e\ _ (M am) _, m (e om
1 —(/1) 1 +31 2 ) 1 3 ) cos(a),
4 2 2
, 2 2 (21)
(e g m? (e am)
2 2 1 +3/1 cos(a)—(/l)+ 1 +3/1 p ,
2 2 4
2 2 (22)
M\, [ Mz, o) [ T
(F) + 1 T37 )
cos(a) = Z 4
[ M2 ny
2

IsiraSius vertes ir apskaiciavus gaunasi cos(a) = 0,99986, tuomet a = 16,73 mrad — toks turéty biiti

pluosty sukirtimo kampas Siuo atveju.

1 lentelé. Optimalus pluoSty suvedimo kampai skirtingiems ketvirtos harmonikos generacijos

procesams.
Nr. Procesas Kampas
1. 4w =20+ 20+ 20— w —w 10,00 mrad
2. 4w =20+ 20w — 20+ w+ w 10,95 mrad
3. o =20+ w+twt+tow—w 16,73 mrad

Taigi, 1§ 1 lentelés galima matyti, kad visiems trims galimiems ketvirtos harmonikos generacijos
procesams yra reikalingi labai mazi pluosty sukirtimo kampai — nuo deSimties iki beveik
septyniolikos miliradiany. Tarp pirmojo ir antrojo proceso yra labai nedidelis optimalaus kampo
skirtumas — tik ~1 miliradianas, tuo tarpu antras nuo trecio skiriasi jau per ~6 miliradianus. Kadangi
darbo metu bus naudojami du pluostai, i§ kuriy viename bus tik pirma harmonika, o kitame tik antra

harmonika (naudojama optika isfiltruoja likuting pirmajg harmonikg), tai pluosStai bus suvedami
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10 mrad kampu, nes turéty vykti tik pirmasis procesas i§ 1 lentelés, nes kitiems dviem yra reikalinga,

kad antrasis pluostas biity sudarytas ir i§ pirmos ir i§ antros harmoniky.

2. Ketvirtos Ti:Safyro lazerio harmonikos generavimas ore
naudojant du pluostus

Siame skyriuje aptariama atlikto darbo metodika, pateikiami rezultatai bei jy aptarimas.

2.1. Dviejy pluosty eksperimento schema ir matavimy metodika

Eksperimentams atlikti buvo naudojamas Coherent firmos Legend Elite Duo HE+ titano safyro
lazeris. Lazerio parametrai: bangos ilgis — 800 nm, impulsy pasikartojimo daznis — 1 kHz, impulso
trukmé — 35 fs (matuojant FWHM). 4 pav. pateikta eksperimento schema. M1 ir M2 veidrodziais
lazerio spinduliuoté atvedama iki mano surinktos eksperimentinés schemos. Sie veidrodziai taip pat
buvo naudoti pakoreguoti pluosto uzvedima, nes kartais biidavo pasikeitusi lazerio pluosto kryptis.
Pusés bangos ilgio faziné plokstel¢ (A/2) ir poliarizatorius (P1) sudaro pluosto daliklj, leidZiantj
sukant fazing ploksStelg pakeisti energijy (galiy) santykj tarp dviejy pluosto Saky. Toliau sekant
virsuting pluosto $aka (pavadinkime j3 antros harmonikos Saka, o apating — pirmosios harmonikos
Saka) turime M3 — M6 veidrodzius, kurie reikalingi tam, kad pluostas nueity pakankamai kelio, kad
biity jmanoma surasti tinkama vélinimo padét] tarp abiejy atSaky. LeSis L1 fokusuoja pluosta, o i$
kart uz jo stovi antros harmonikos kristalas (AHK), kuris iSstatytas tokiu kampu, kad antros
harmonikos signalas gautysi maksimalus. Toliau yra M10 veidrodis. Kadangi jis turi atspindincig
danga 800 nm, tai jis gerai i$filtruoja pirmg harmonikg ir atspindi jg ] pluosto gaudykle (PG). Deja,
veidrodis néra skaidrintas 400 nm (tiesiog neturéjome pakankamo dydzio tinkamos optikos), todel
tik dalis antros harmonikos spinduliuotés yra praleidziama, o kita dalis atsispindi j gaudykle, dél ko
susidaro nuostoliai. GrjZtant prie pirmos harmonikos Sakos, joje turime dar vieng poliarizatoriy (P2),
kuris veikia tiesiog kaip veidrodis. Tuomet yra kompiuteriu valdoma vélinimo linija, ant kurios yra
M7 ir M8 veidrodziai. M9 veidrodis nukreipia pluosta link M10, prie§ kurj dar yra lesis L2,
fokusuojantis pluosta. Keiciant atstumga tarp pluoSty ant M10 pavirSiaus galima derint susikirtimo
kampg. Pluostas j M10 pataiko uZ 10 mm nuo antros harmonikos pluosto, o pats M10
sureguliuojamas, kad pluosty filamentai susikirsty uz 1 m, taip gaunamas 10 mrad pluosty susikirtimo
kampas, kuris reikalingas pirmajam procesui i$ 1 lentelés. L1 ir L2 leSiy pozicijos sureguliuotos taip,
kad susikirsty pluosty plazmos filamenty centrai. Filamenty susikirtimo zonoje vyksta netiesinés

sgveikos, per kurias generuojasi trecia ir ketvirta harmonikos.

14



M1 Ti:Safyro lazeris l\% NS Spektrometras M11
/ PG
|
L1 AHK M10 b L3
A2 P1 Plazma 3H
\ T 2H PG
M6
M2 M3

3 >
k M7

4 pav. Eksperimento schema. A/2 — pusés bangos ilgio banginé plokstel¢ 800 nm; P1 ir P2 —

poliarizatoriai; M1 — M10 — veidrodziai atspindintys 800 nm; M11 — veidrodis atspindintis 200 nm;
L1 - 1,2 m zidinio nuotolio I¢8is; L2 — 1 m zidinio nuotolio lesis; L3 — 15 cm zidinio nuotolio l¢eSis;
AHK — antrosios harmonikos kristalas (BBO); TS — transliacinis staliukas, ant kurio yra M7 ir MS;
P — prizmé¢; PG — pluosto gaudykle; S— spektrometro Sviesolaidis; 1H, 2H, 3H ir 4H — spinduliuotés
harmonikos (800 nm, 400 nm, 267 nm ir 200 nm).

Nors ir visos keturios harmonikos (dvi jau esamos: 1H — 800 nm ir 2H — 400 nm bei dvi
susigeneravusios: 3H — 267 nm ir 4H — 200 nm) uz filamento keliauja skirtingais kampais, taciau jie
yra labai nedideli, kad pluostai pakankamai atsiskirty erdvéje, todél yra pastatoma prizmé, kurioje dél
nevienodo luZio rodiklio skirtingiems bangos ilgiams visos keturios harmonikos liZta skirtingais
kampais. Pirmosios trys harmonikos yra uzblokuojamos pluosto gaudykle (PG), o ketvirta harmonika
fokusuojama lgsiu L3 ir veidrodziu M11 jvedama j spektrometro Sviesolaidj. Spektro registravimui
buvo naudotas Avantes spektrometras, o spektras buvo atvaizduojamas kompiuteryje. Dél silpno 4H
signalo buvo naudojamas signalo integravimas nuo 15 ms iki 1 s (trukmé buvo parenkama pagal
signalo stipruma), dél nestabilaus signalo naudotas 10 karty vidurkinimas. I$ spektrometre rodomo
signalo stiprumo buvo sprendziama apie 4H intensyvuma, nes dél labai maZos galios, jos nepavyko
pamatuoti su paprastu galios matuokliu (turimas galios matuoklis maziausiai galéjo matuoti 0,1 mW,
o generuojamos 4H galia tiek nesieké). Pirmos harmonikos galia (impulsy energija) buvo matuojama
jstatant galios matuoklj uZ poliarizatoriaus P2, o antros harmonikos galia matuota uz M10 esant
uzdengtam pirmos harmonikos pluostui. Norint sumazinti bendra abiejy pluosty galig prie§ M1
veidrod] buvo jdedamas apskritas filtras su tolygiai maz¢janciu pralaidumu, kurj sukant buvo
parenkama norima galia. Filtras stovejo nedideliu kampu j pluosta, kad atsispindéjes pluostas negrjzty

atgal i lazerj, jis buvo blokuotas pluosto gaudykle.

Ketvirtos harmonikos signalo radimas ir optimizavimas buvo darytas taip: i§ pradziy parinktas toks

galiy santykis tarp abiejy pluosty, kad abu filamentai buity panaSaus rySkumo ir matomi plika akimi.
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Tada M10 veidrodis iSstatytas taip, kad pluostai susikirsty ir po to optimizuotos L1 ir L2 pozicijos
kad uz 1 m nuo M10 susikirsty filamenty centrai. Tada uz prizmés pastacius ekrang ir stumdant
vélinimo linijg buvo ieSkoma, kada atsiras ketvirtosios harmonikos signalas (5 pav. a. pavaizduotas
harmoniky vaizdas ant ekrano, ketvirta harmonika — neryski melsva démelé kairéje puséje). Kaip ir
parodyta 1 pav., 4 H pluostas buvo kairiau nuo 2H pluosto (paveikslélyje auksc¢iau) ir dar didesniu

kampu nei pirma harmonika.

1.0 1 -

0.8+ -

0.6 -

0.4 -

Santykinis intensyvumas (sant. vnt.)

0.0 2

T T T T T T T T T T T T T T T
198 200 202 204 206 208 210 212

Bangos ilgis (nm)
b.

5 pav. a. — Gauty harmoniky vaizdas ant ekrano uz prizmes, b. — spektrometru iSmatuotas tipiskas

ketvirtos harmonikos spektras.

Suradus 4H signala, jos pluostas pasinaudojant veidrodziu M11 buvo jvestas | spektrometro
Sviesolaidj. Tuomet dar kartg Svelniai optimizuotas pluosSty suvedimas ir antros harmonikos kristalo
kampas, maksimizuojant 4H signalg. Apie signalo stiprumg buvo sprendZiama i§ spektrometro
rodomo spektro smailés intensyvumo. 5 pav. b. pavaizduotas tipiSkas gaunamas spektras. Gautas
centrinis bangos ilgis — 204,9 nm, spektro plotis — 428 cm™! (pusés aukstyje, angl. , FWHM®). Visos
eksperimentinés darbo dalies metu ir buvo matuojami 4H spektrai, t.y. jy priklausomybés nuo
Zadinimo spinduliuotés parametry. Kai kur rezultatai pateikiami kaip 3D spektriniai Zemélapiai, bet

dazniausiai imamos tik smailinés verteés.
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2.2. Ketvirtos harmonikos signalo priklausomybiy nuo Zadinimo

impulsy parametru matavimu rezultatai

IS pradziy pamatuota kaip ketvirtos harmonikos intensyvumas priklauso nuo pirmos harmonikos
impulsy energijos (6 pav. a. ir c. dalys) bei antros harmonikos impulsy energijos (6 pav. b. ir d. dalys).
Matavimo metu schema buvo optimizuota maksimaliam 4H intensyvumui ir tada i vieng i$ pluosty
buvo jdedamas apskritas filtras su tolygiai maz¢janciu pralaidumu, kuriuo buvo tolygiai mazinama
vieno 1§ pluosty galia. Matavimo nuo 1H impulsy energijos atveju filtras stoveéjo tarp P2 ir M7

schemos elementy, o 1H galia matuota i$ karto uz filtro, o matavimo nuo 2H impulsy energijos filtras

stovéjo tarp M5 ir M6 veidrodziy, o 2H galia matuota uz M10.

>
z I
5 90000 =
® =
o] o
Q 16000 a 2
P4 < 2
¢ 42000 2
512 51
% 000 84
n =
5 4000 %
r >
. z
z =N 2
= ~ S
=
a. b.
\ . . 35000
20000 - . : 30000 |
z g | -
c ‘ i |
% 15000 ] I g_:‘lzsooo_
5 £ 20000+ - L
2 a
" ]
g 10000+ : i g 15000 - . L
S . 3 -
> " = 10000 - . L
£ 5000 L 2 |
E = 50001 o L
3 Lo - 3 ] .
04 - 04 ] |
08 10 12 14 16 18 20

1H energija (mJ) 2H energija (pJ)

c. d.

6 pav. Ketvirtosios harmonikos spektrinio intensyvumo priklausomybé nuo pirmos harmonikos
impulsy energijos (a.) ir nuo antrosios harmonikos impulsy energijos (b.) ir spektro smailés
intensyvumo priklausomybé nuo pirmos harmonikos impulsy energijos (e¢.) ir antrosios harmonikos

impulsy energijos (d.). a. ir ¢. atveju 2H energija buvo 62 pJ, b. ir d. atveju 1H energija — 1,95 plJ.
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4H priklausomybé nuo 1H energijos turi dvi sritis - i$ pradziy yra tiesin€ priklausomybé su létu kilimu
did¢jant 1H energijai. Tada nuo mazdaug 1,35 mJ 4H intensyvumo kilimas kelis kart paspartéja, tik
ties 1,65mJ atsiranda nedidel¢ jduba. Tai gali buti nulemta ir pacio lazerio nestabilumo (apie tai Siek
tiek véliau), ir filamento bei plazmos jtakos. Létesnio intensyvumo augimo zona yra ten kur dar
nesigeneruoja filamentas. Jau atsiradus filamentui sgveika sustipréja, o ta jduba grafike gali biiti ir
dél paraleliai vykstan¢iy konkuruojanciy procesy, tokiy kaip superkontinuumo generacija. Dar reikia
paminéti, kad 4H intensyvumas nenuling vert¢ jgauna tik ties 0,9mJ 1H energijos — tai yra slenkstiné
verté (pats procesas néra slenkstinis, taciau esant mazesnei energijai, 4H signalas yra silpnesnis uz
triukSma). Toliau Zvelgiant | 4H intensyvumo priklausomybe nuo 2H vélgi matome, kad slenkstiné
verté yra ties 46 pJ, o pati priklausomybé irgi yra daugmaz tiesiné (bent jau zitrint nuo 52 pJ ir |
didesniy energijy puse). Cia issiskiria tik vienas taskas ties 50 pJ, kuris issiSoka kiek auks¢iau. Tai
vélgi veikiausiai susij¢ su filamento jtaka. Dar vienas dalykas, kurj galima pastebéti, yra tai, kad 1H
energija yra 1 — 2 mJ srityje, o 2H energija tik keliasdeSimties mikrodziauliy srityje, kas reiSkia kad
2H yra apie 20 — 40 karty maziau nei 1H. Viena priezastis, kodél 2H yra tiek nedaug yra nedidelis

AHK kristalo 2H generacijos efektyvumas, o taip pat dar ir nuostoliai nuo M10 veidrodzio.

300 S S S
250 . |
200 . I
150 o I

100 - -

2H galia (mW)
u

50 - - "

B = 5= nml -

1H galia (W)
7 pav. Antros harmonikos galios priklausomybé nuo pirmos harmonikos galios.

Pazitiréjus 1 7 pav. galima matyti kaip 2H galia (matuota uzZ M10) priklauso nuo pirmos harmonikos
galios (matuota prie§ M6). ISmatuojamas keliy mW eilés 2H signalas uz M 10 veidrodZio pasirodo tik
1H galiai pasiekus 1 W (kaip minéta prie§ tai dél mazo efektyvumo ir nuostoliy). Vir§ 1 W 1H
energijos priklausomybé yra beveik tiesiné ir ties maksimalia 4,5 W 1H galia, 2H galia siekia
250 mW. Jeigu skaiciuojant 2H efektyvumag uz M 10 veidrodzio, tai jis siekia nuo 1% ties 1 —2 W 1H
galiomis iki 5% ties maksimalia 4,5 W galia. Visgi, i§ pradziy eksperimentiSkai, optimaliai 4H
generacija gavosi kai 1H galia tarp dviejy pluosty pasiskirsto daugmaz po lygiai, t.y. jeigu i§ lazerio

ateina mazdaug 4,8 W, tai bty po 2,4 W kiekviename i8 pluosty, o tai reiskia, kad 2H yra apie 70 mW
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ir jos efektyvumas yra apie 3%. I§ viso Sito galima daryti iS§vada, kad 4H generacijai ore reikia
pakankamai stipraus 1H signalo, o 2H signalas gali buti ir deSimtis karty mazesnis ir to pakanka, kad
vykty §is netiesinis procesas. Visgi, 4H signalg buty galima dar pastiprinti turint didesnio efektyvumo

antros harmonikos kristalg bei naudojant M 10 veidrodj, kuris biity skaidrintas 400 nm bangos ilgiui.

30+ ah Energija:
1 A& m 23mJ ¢t
= 25 < e 36mJ
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- (]
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T o ®
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2 ® A bt
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I A A ° .
<t 0_‘ . ® | o ....IIMII.II.. ® ae
LRRL | T LELELELERL| v ryrrrreg v LELELELERL | ¥ LR RL | ¥
0.1 1 10 100 1000

Santykis 1H/2H (sant. vnt.)

8 pav. Ketvirtosios harmonikos spektro smailés intensyvumo priklausomybé nuo energijy santykio
tarp 1H ir 2H pluosty prie trijy i§ lazerio ateinan¢iy impulsy energijy (energija matuota pries

poliarizatoriy P1).

Tuomet padaryti matavimai, kaip 4H intensyvumas priklauso nuo energijy santykio tarp pirmos ir
antros harmoniky. Santykis buvo kei¢iamas sukant A/2 pusés bangos ilgio bangine plokstelg, taip
keic¢iant, kokia dalis energijos bus atspindima. Matavimai atlikti prie trijy skirtingy lazerio energijy
(energija buvo mazinama su filtru pries M1 veidrodj). Rezultatai pavaizduoti 8 paveikslélyje. Galima
pastebeti, kad, bent jau prie dviejy didesniy energijy optimalus santykis yra tarp 1 ir 5, o 4H
intensyvumo maksimumas yra ties 2 (4,8 mJ energija) ir 2,5 (3,6 mJ energija). Tai reiSkia, kad prie
didesniy energijy optimaliai 4H generacijai reikia, kad 1H energija buty mazdaug du kartus didesné
uz 2H energija. Tuo tarpu prie mazos lazerio energijos $i priklausomybé ne tokia ryski - ties 2.3 mJ
4H generacijos efektyvumas beveik nekinta visame santykiy diapazone (yra maksimalus tarp 8 ir 250
santykio). Tai reiskia, kad Siuo atveju yra beveik nesvarbu, kiek karty 2H energija yra didesné uz 1H
energija, nes gaunamas 4H intensyvumas yra panaSus. IS tiesy, galima pastebéti ir tai kad, bendrai
lazerio energijai did¢jant siauréja santykiy diapazonas, ties kuriuo 4H intensyvumas yra maksimalus.
Esant mazoms lazerio energijoms filamentas nesusidaro, todél 4H generuojasi mazai efektyviai ir jos
generacija mazai priklauso nuo antros harmonikos. Lazerio energijai didéjant pradeda formuotis
filamentas, smarkiai padidé¢ja generuojamos 4H intensyvumas ir antros harmonikos energijos dalis
pradeda daryti didesne itakg 4H signalui. Dar daugiau padidinus lazerio energija 4H signalas iSauga

jau daug maziau, galimai dé¢l konkuruojanc¢iy procesy, o 2H energijos dalis pasidaro dar svarbesné.
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Atliekant matavimus buvo pastebéta, kad kartojant tg pat] matavimg kelis kartus 1§ eilés gaunamas
rezultatas skiriasi. Tai gerai iliustruoja 9 paveikslélis, kuriame pavaizduota 30 i$ eilés atlikty 4H
spektro smailés verciy matavimy kiekvienam i§ jy naudojant 1s ekspozicijg ir 10 karty vidurkinima.
Galima pastebéti, kad minimali verté nuo maksimalios skiriasi net apie 2 kartus. Vidutiné iSmatuota
intensyvumo verté yra 4333. Maksimali vert¢ yra 6150, minimali — 2559, o tai reiskia, kad
matuojamos vertés santykinai gali nukrypti nuo vidutinés vertés per 40 % tiek i didesn¢ tiek | mazesne
puse. Toliau buvo bandoma aiskintis tokio matavimo verciy svyravimo priezastis. Viena i§ galimy
priezasCiy buvo, kad galbiit laboratorijoje judancio oro srautai gali sukelti nestabilumg netiesinés
sgveikos zonoje. Bandant bent kazkiek eliminuoti §] varianta, lazerio pluostai tarp M 10 veidrodzio ir
prizmés buvo jdéti | vamzdj sumazinant judancio oro (kurj gali sukelti tiek zmogus, tiek tiesiog
atsitiktinis skersvéjis) judéjimo jtaka. Taciau tai menkai tepadéjo, vis tiek fiksuoti nesutapimai tarp
pavieniy matavimy.
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9 pav. Ketvirtosios harmonikos spektro smailés intensyvumo svyravimas atliekant 30 vienody
matavimy 18§ eilés.

Kita versija buvo, kad pats lazeris yra nestabilus, t.y. pakankamai reikSmingai kinta pavienio lazerio
impulso energija ir/ar pluoSto kryptis einant laikui. Pats lazeris jau yra gana senas (vir§ 10 mety) ir
buvo ne kartg sugedgs ir taisytas (taip pat ir tuo laikotarpiu, kai buvo daryti eksperimentai). Ir Siaip
titano safyro lazeriai nepasizymi tokiu geru stabilumu kaip pavyzdziui Iterbio lazeriai. Bandant
jvertinti lazerio nestabilumo hipotezg buvo pamatuota po 30 karty 1H ir 2H su tuo paciu spektrometru,
taip pat, kaip pries tai darant su ketvirta harmonika. Papildomai prie§ spektrometra pastatytas filtras
signalui prisimazinti ir i§vengti sotinimo. Matavimai atlikti su tais paciais parametrais: 1s ekspozicija
ir 10 karty vidurkinimas. Matavimy rezultatai — 10 paveiksle. Galime matyti, kad ir ¢ia yra svyravimy
tarp pavieniy matavimy, taciau jie yra gerokai mazesni nei 4H atveju. 10 pav. a. dalyje pavaizduotas
1H matavimas, vidutiné trisdeSimties matavimy verté¢ yra 50779, o tiek minimali, tiek maksimali

vertés skiriasi nuo vidurkio tik per 2,2 %, tad skirtumas yra apie 20 karty mazesnis nei 4H atveju.
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Paveikslo b. dalyje pavaizduoti 2H rezultatai. Siuo atveju vidurkis yra 52077, minimali verté yra
8,8 % mazesne¢ uz vidurkj, o maksimali — 6 %, tad skirtumas apie 3 — 4 kartus didesnis nei 1H atveju.
Vienas dalykas kodel 1H ir 2H verc¢iy iSsibarstymas nuo vidurkio yra mazesnis nei 4H gali buti tai,
kad matuojant tiek 1H tiek 2H pluostas nebuvo fokusuotas, kaip kad buvo 4H atveju. Esant
fokusuotam pluostui, nedidelis jo krypties pasikeitimas iSkart turés jtaka signalui, bet kai pluostas yra
kolimuotas ir apie 1 cm skersmens, tai minimalus krypties pasikeitimas smarkiai nepakeis
matuojamos vertes. Pagrindiné priezastis dalykas dél ko 4H signalo paklaida gal¢jo biiti didesné yra
tai, kad vienas 4H fotonas susidaro i$ kombinacijos penkiy 1H ir 2H fotony ir kiekvieno is jy paklaida

susideda ir rezultate gaunasi, kad 4H turi didziausig paklaida.
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10 pav. Pirmosios harmonikos (a.) bei antros harmonikos (b.) spektro smailés intensyvumo

svyravimas atliekant 30 vienody matavimy is eilés.

Dar viena galima matavimo nestabilumy priezastis yra pats naudotas matavimo biidas — matuoti
intensyvumg su spektrometru. Kadangi 4H galia buvo per maza, kad biity galima iSmatuoti j3 ir jos
poky¢ius su turimu galios matuokliu, tai buvo pasirinkta matuoti su spektrometru. Tokio metodo
pliusas yra tas, kad spektrometras leidzia visada uztikrintai pasakyti, kad yra generuojama ketvirta
harmonika ir atskirti jos signalg nuo kity harmoniky ar triukSmy (spektrinis selektyvumas). Taciau
spektrometras yra labai jautrus bet kokiems pluosto krypties poky¢iams, kadangi ketvirta harmonika
yra fokusuojama j keliy Simty mikrony skersmens SviesolaidZio jéjima, tai bet koks kad ir nedidelis
pluosto krypties pasikeitimas lems reikSmingg spektrometru matuojamo signalo sumaZzéjima.
Anks¢iau paminéti dalykai, tokie kaip oro srauto judé¢jimas laboratorijoje, lazerio pluosto krypties
nestabilumas gali lemti 4H pluosto pasislinkimg ir signalo sumazéjima. TeoriSkai galima matuoti 4H
signalg jo nefokusuojant j Sviesolaidj, taciau praktiskai tada signalas yra per silpnas ir dar sunkiau
kazka pamatuoti, todé¢l toks variantas netinka. Dar galvojant apie patj matavimg ir jo parametrus tai,

kaip ir minéta, matavimo ekspozicija 1s ir 10 karty vidurkis, o lazerio pasikartojimo daznis 1 kHz, o
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tai reiSkia, kad per vieng matavimg paimama deSimt tukstanc¢iy impulsy (suvidurkinama deSimt
matavimy po tiikstantj impulsy). Tai atrodo, kad vienam matavimui yra paimama ir suvidurkinama
pakankamai verciy, buvo galima vidurkinti ir daugiau, taciau tada vieno tasko pamatavimui reikty
nebe 10 s, o minuciy, jei vidurkinimg padidintume dar 10 karty (iki 100 pavyzdziui). Taigi, reikia
suprasti, kad visuose grafikuose, kur matuotas 4H intensyvumas gali biiti pakankamai reikSmingy

paklaidy.

Véliau pereita prie 4H intensyvumo matavimo nuo banginés plokstelés kampo, t.y. i§ esmés nuo
kampo tarp dviejy tiesiniy 1H ir 2H pluosty poliarizacijy (11 paveikslélis). Matavimui naudota zemos
eilés (angl. ,,low-order ) pusés bangos ilgio banginé plokstelé, kuri buvo jdéta | pirmos harmonikos

pluosta tarp P2 ir M7 schemos elementy.
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11 pav. Ketvirtosios harmonikos spektrinio intensyvumo (a.) bei spektro smailés (b.) priklausomybé
nuo puses bangos ilgio banginés plokstelés pasukimo kampo. Plokstelé buvo jstatyta tarp P2 ir M7

schemos elementy.

IS 11 pav. b. dalies galima aiskiai jzvelgti keturias osciliacijas — keturi maksimumai ir keturi
minimumai. Tai yra logiSka, nes sukant pusés bangos ilgio banging plokstele 360 laipsniy kampu
pluosto poliarizacija apsukama 720 laipsniy, o kadangi 4H signalas turi buti maksimalus abiejy
pluosty poliarizacijoms esant lygiagre¢ioms (tiesiog y©® netiesiskumo tenzorius yra didesnis
lygiagreciy poliarizacijy atveju), tai gaunami keturi maksimumai. Pasukus plokstelg 45 laipsniais nuo
maksimumo pluosty poliarizacijos pasidaro statmenos ir 4H generacijos efektyvumas krenta iki
minimalios vertés (viena eile mazesnés nei maksimumai). Tiek gretimi maksimumai, tiek minimumai
vienas nuo kito yra nutole per ~90 laipsniy. Jdomu tai, kad gretimy maksimumy amplitudés skiriasi
beveik dvigubai. Buvo tikimasi, kad visi maksimumai bus vienodi, nes ties kiekvienu i§ jy
poliarizacijos yra lygiagrecios ir atrodo, kad generacijos salygos turéty biiti tos pacios. Labiausiai
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tikétina, kad maksimumy amplitudés skiriasi dél to, kad poliarizacijai sukti yra naudojama zemos
eilés fazine plokstele, kuri dél savo storio reikSmingai uzvélina 35 fs trukmés 1H impulsg (kai jis
sutampa su létgja aSimi) 2H impulso atzvilgiu. 35 fs 800 nm impulse yra 13 elektrinio lauko
svyravimy ir jeigu zemos eilés plokstelé uzvélina impulsa per, tarkim, 5 svyravimus, tai lemia, kad
1H ir 2H impulsai nebepersikloja laike taip gerai kaip pries tai, todél krenta 4H signalas. Ties 130
laipsniy (ir 310 laipsniy) 1H poliarizacija sutampa su greitaja aSimi (ties Sia pozicija buvo
optimizuotas vélinimas tarp impulsy) ir abu impulsai persikloja optimaliai, o ties 40 ir 220 laipsniy
poliarizacija sutampa su létgja plokstelés aSimi ir 1H impulsas yra reikSmingai uzvélinamas. Skirtumo

tarp maksimumo amplitudziy buty galima iSvengti naudojant nulinés eilés fazing plokstele.
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Vélinimo padétis (um)
12 pav. Ketvirtosios harmonikos spektro smailés intensyvumo priklausomybé nuo vélinimo linijos
padéties prie trijy impulsy energijy (energija matuota prie§ P1 schemos elementg). Pamatuotos 1H ir
2H energijos atitinkamai buvo: 0,64 mJ ir 50 pJ ties 2,3 mJ; 0,84 mJ ir 110 pJ ties 3,6 mJ; 1,49 mJ ir
127 pJ ties 4,8 mJ.

Tada pamatuota kaip ketvirtos harmonikos intensyvumas priklauso nuo veélinimo tarp pirmos ir antros
harmoniky impulsy. Gautas grafikas yra 12 paveikslélyje. Matavimai atlikti prie trijy skirtingy lazerio
energijy (4,8 mJ yra maksimali energija, o 2,3 mJ yra tokia energija, ties kuria dar pakankamai
generuojasi 4H kad biity galima pamatuoti priklausomybe). Matavimai daryti kas 1 um (pats pluostas
nueina 2 um kelio, nes keliauja pirmyn ir atgal), motorizuotg vélinimo linijg pastumiant kompiuterio
programos pagalba. Norint konvertuoti 1 pm j femtosekundes reikia tiesiog jj padalinti i§ Sviesos
greiio ore ir gaunasi, kad 1 pm atitinka 3,33 fs ir dar reikty padauginti i§ dviejy, nes kelias yra
dvigubas, tai galiausiai gaunasi, kad 1 um grafike atitinka 6,66 fs. IS esmés €ia yra pamatuota
koreliacija tarp pirmos ir antros harmonikos impulsy. Ties 2,3 mJ ir 3,6 mJ energijomis gautos gauso

formos funkcijos su vienu maksimumu, taciau prie didziausios energijos atsiranda dar vienas
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maksimumas — ] deSing pus¢ nuo pirmojo. Antrasis maksimumas yra apie 13 % maZesnis nei pirmasis.
Tai rodo, kad prie dideliy energijy zadinimo impulsas dél saviveikos suskyla ir atsiranda poimpulsis.
Did¢jant energijai, maksimumas slenkasi j deSing puse: prie 2,3 mJ jis yra ties 38 pum, prie 3,6 mJ —
ties 41 um ir prie 4,8 mJ — ties 42 um, o antras maksimumas — ties 53 um. Prie didesnés energijos
formuojasi ilgesnis filamentas, o plazmoje 1H impulsas keliauja truputj grei¢iau nei ore dél mazesnio
luzio rodiklio, todél reikia kiek daugiau uzvélinti 1H impulsa, kad biity pasiekta maksimali 4H verté.
Kitas dalykas yra tai, kad desin¢je grafiko puséje vertés gana greitai pasiekia nulj, o kairéje puséje
(nuo 0 um iki 30 pm ) dar yra tokiy minimaliy pasvyravimy. Tai irgi gali rodyti, kad 1H impulsas yra
asimetrinis, nes vyksta netolygus impulso plitimas, priekinio fronto statéjimas ir skilimas. Kazkas
panasaus buvo stebéta ir $iame straipsnyje*’, kur buvo pademonstruotas penktosios eilés intensyvumo
autokoreliacijos matavimas ore generuojant treCigja Ti:Safyro lazerio harmonika SeSiabangio
maiSymo metu. Jau prie 0,6 mJ impulsy energijos d¢l filamentacijos buvo matomas antro impulso
atsiradimas, o prie 0,8 mJ impulsy energijos buvo stebimas impulso skilimas, atsirado subimpulsai ir

uzplokstéjo pagrindiné virSuné.
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13 pav. Ketvirtosios harmonikos spektro smailés intensyvumo priklausomybé nuo antrosios
harmonikos kristalo pozicijos: (a.) naudojant vieno pluosto schemg su /= 15 cm fokusuojanciu
veidrodziu prie skirtingy 1H impulso energijy'® ir (b.) naudojant dviejy pluosty schemg esant

maksimaliai energijai.

Galiausiai buvo bandoma patikrinti ar yra kazkokia 4H intensyvumo priklausomybé nuo BBO
kristalo atstumo iki filamento. Kadangi pries tai darant mokslo tiriamgjj darbg, kuriame naudota
schema su vienu bichromatiniu (1H ir 2H) pluostu, kuris irgi buvo fokusuojamas generuojant 4H,
buvo iSmatuota sinuso formos 4H intensyvumo priklausomybé nuo kristalo padéties, tai noréta
patikrinti kaip yra dviejy pluosty schemos atveju. 13 pav. a. dalis vaizduoja anks¢iau gautas vieno

pluosto schemos sinusines 4H priklausomybes prie 5 kaupinimo impulso energijy. Sios
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priklausomybés buvo paaiskintos tuo, kad vyko bent dviejy skirtingy netiesiniy procesy,
generuojanciy 4H spinduliuote interferencija. Stumdant kristalg (t.y., keiCiant atstumg tarp AHK ir
filamento), saveikos zonoje kinta ir 1 H, ir 2H faz¢, o skirtingy procesy generuojama 4H turi skirtingas
fazes, apraSomomis pirmos ir antros harmonikos faziy kombinacijomis. Tad, kai fazés sutampa,
gaunamas maksimumas, o kai yra prieSingos — minimumas. Taigi, bandant patikrinti ar dviejy pluosty
atveju irgi gausis tas pats, BBO kristalas buvo pritvirtintas ant transliacinio staliuko ir pamatuotas 4H
signalo kitimas stumiant staliuka 5 cm ruoze (zr. 13 pav. b. dalj). Kaip ir vieno pluosto atveju, buvo
matuota po 1 taska kas 1 mm, tik diapazonas buvo ne 7 cm, o 5 cm, bet to tur¢jo visisSkai pakakti,
galimoms osciliacijoms pamatyti. Taciau, zitirint j grafika, néra jokiy osciliacijy, yra tik 4H signalo
augimas BBO kristalui artéjant link filamento (didesnés staliuko pozicijos reikSmés reiSkia mazéjantj
atstumg) su atsitiktiniais pasvyravimais dél triuk§mo. Signalo augima galima paaiskinti tuo, kad
kristalui artéjant link filamento jis tuo paciu tolsta nuo lesio L1 (kuris yra pries kristalg), ir kadangi
kristale pluosStas yra Svelniai fokusuotas, tai tolstant nuo l¢Sio didéja intensyvumas kristale, dél ko
iSauga generuojamos 2H signalas ir atitinkamai did¢ja ir 4H signalas, ir atvirksciai, artéjant link lgsio,
intensyvumas kristale krenta, tada krenta ir 2H bei 4H signalas. O tai, kad nepasireskia osciliacijos,
perSa iSvada, kad 4H generacijos metu vyksta (arba dominuoja) tik vienas 4H generacijos

mechanizmas.
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ISvados

1.

Naudojant dviejy pluosty (pirmos ir antros femtosekundinio Ti:Safyro lazerio harmoniky)
schemg buvo pademonstruota ir iStirta ketvirtosios optinés harmonikos generacija ore,
vykstanti dél penktosios eilés optinio oro netiesiSkumo.

Ketvirtosios optinés harmonikos generavimo ore efektyvumas didéja, didinant tiek pirmosios,
tiek ir antrosios lazerio impulsy harmonikos energija, taciau §is did¢jimas néra tolygus dél
sgveikos zonoje sklindanciy zadinimo impulsy saviveikos, netiesiSkai kintanc¢io zadinimo
intensyvumo bei susidaranc¢ios Sviesos gijos ir joje atsirandancios plazmos jtakos fazinio
sinchronizmo sglygoms.

Ketvirtos optinés harmonikos galios maksimumai uzregistruoti, esant lygiagrecioms pirmos
ir antros harmoniky poliarizacijoms, tac¢iau generacijos efektyvumas taip pat priklauso ir nuo
fazinés plokStelés padéties: ja pasukus 90 laipsniy registruojamo signalo lygis pasikeicia
beveik du kartus. Lyginant su lygiagreciy poliarizacijy maksimy padétimis, statmeny
poliarizacijy atveju ketvirtos harmonikos intensyvumas sumazéja apie 10 karty.

Antros harmonikos kristalo pozicija netiesinés sgveikos zonos atzvilgiu neturi jtakos ketvirtos
harmonikos generacijos efektyvumui naudojant dviejy atskiry pluoSty schema. Osciliacijy
nebuvimas keiCiant atstumg tarp plazmos ir kristalo rodo, kad vyksta tik vienas ketvirtos

harmonikos generacijos procesas.
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Higher-order harmonic generation in air by femtosecond laser pulses
Mykolas Bakanauskas

Summary

The aim of this work was to investigate the dependence of intensity of the fourth harmonic generated
in air by a femtosecond Ti:Sapphire laser on the excitation radiation parameters, using a two-beam
fourth harmonic generation scheme in which the fundamental and second harmonic beams are crossed
in air at a small angle. First, the beam crossing angles were calculated for three possible six-wave
mixing processes responsible for fourth harmonic generation in air. Depending on the process, the
obtained values varied between 10 and approximately 17 milliradians. Next, a two-beam optical setup
was assembled, a beam crossing angle of 10 mrad was selected, and after temporal overlap of the
fundamental and second harmonic pulses, a fourth harmonic signal was obtained and measured using
a spectrometer. Measurements of the fourth harmonic intensity as a function of the fundamental and
second harmonic pulse energies and their ratio were performed. It was observed that increasing the
laser energy resulted in a narrower range of energy ratios for which efficient fourth harmonic
generation was achieved. During the measurements it was also noticed that the laser operated
unstably, i.e. the beam direction and/or pulse energy changed over time, which affected the
measurement uncertainties. The dependence of the fourth harmonic generation efficiency on the angle
between the polarization directions of the excitation beams was also measured. A maximum signal
was obtained for parallel polarizations, while a minimum was observed for perpendicular
polarizations. It was noticed that every second maximum was larger; this was caused by the low-
order wave plate used in the experiment, which introduced an additional pulse delay in one of the
orientations. The dependence of the fourth harmonic intensity on the delay between the excitation
pulses was also measured, corresponding essentially to a higher-order correlation function. It was
found that at lower laser energies the obtained function had a Gaussian shape, whereas at the
maximum energy (4.8 mJ) a second maximum appeared, indicating that the excitation pulse split due
to filamentation. Finally, the dependence of the fourth harmonic signal on the distance between the
second harmonic crystal and the filament was investigated. The purpose was to determine whether
sinusoidal oscillations, similar to those observed in previous work due to phase differences and
interference between several different fourth harmonic generation sources, could be measured. No
oscillations were observed, indicating that only a single fourth harmonic generation process was

present.
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AukStesniyjy optiniy harmoniky generacija ore femtosekundiniais lazerio

impulsais
Mykolas Bakanauskas

Santrauka

Sio darbo tikslas buvo itirti ore generuojamos ketvirtosios femtosekundinio Ti:Safyro lazerio
harmonikos priklausomybes nuo zadinimo spinduliuotés parametry, tam naudojant dviejy pluosty
ketvirtos harmonikos generacijos schema, kai pirmos ir antros harmonikos pluostai yra sukertami ore
nedideliu kampu. Pirmiausia buvo apskaiCiuoti pluosty suvedimo kampai trims galimiems
SeSiabangio maiSymo ore ketvirtos harmonikos generacijos variantams. Gautos vertés priklausomai
nuo proceso variavo tarp 10 ir ~17 miliradiany. Tuomet buvo surinkta optiné dviejy pluosty schema,
pasirinktas 10 mrad pluosty sukirtimo kampas ir suvedus pirmos ir antros harmoniky impulsus laike
buvo gautas ketvirtos harmonikos signalas, kuris buvo matuojamas spektrometru. Atlikti ketvirtos
harmonikos intensyvumo matavimai nuo pirmos ir antros harmonikos impulsy energijy ir jy santykio.
Pastebéta, kad did¢jant lazerio energijai gaunamas siauresnis santykiy diapazonas kur ketvirta
harmonika generuojama efektyviai. Taip pat matavimy metu pastebéta, kad lazeris veikia nestabiliai,
t. y. ilgainiui kinta pluosto kryptis ir/ar impulsy energija, kas jtakojo matavimy paklaidas. Taip pat
pamatuota ketvirtos harmonikos generacijos efektyvumo priklausomybé nuo kampo tarp zadinimo
pluosty poliarizacijy. Esant lygiagre¢ioms poliarizacijoms gautas signalo maksimumas, o esant
statmenoms — minimumas. Pastebéta, kad kas antras maksimumas yra didesnis — tai 1ém¢é naudota
zemos eilés faziné plokstele, jneSusi papildomg impulso vélinimg vienoje i§ savo orientacijy. Buvo
matuojama ketvirtos harmonikos intensyvumo priklausomyb¢ nuo vélinimo tarp zadinimo impulsy —
1§ esmes aukStesnés eilés koreliaciné funkcija. Gauta, kad prie maZesniy lazerio energijy gaunama
Gauso formos funkcija, taciau esant maksimaliai energijai (4,8 mJ) atsiranda antras maksimumas, kas
harmonikos signalas priklauso nuo antros harmonikos kristalo atstumo iki filamento — ¢ia buvo
tikrinama ar bus iSmatuotos sinuso formos osciliacijos, tokios kaip buvo gautos ankstesniame darbe,
del faziy skirtumo ir interferencijos tarp keliy skirtingy ketvirtos harmonikos generacijos Saltiniy.
Osciliacijos nebuvo fiksuojamos, o tai rodo, kad veike tik vienas ketvirtos harmonikos generacijos

procesas.
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