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Uvod

Opticka spektroskopia studuje interakciu svetla a latky. Cast svetla, ktoré do-
padd na povrch latky, moze byt reflektovana, ¢ast moze byt absorbovana alebo
roztpylovana a cast moze byt transmitovana. Energia, ktora latka prijme pri ab-
sorpcii moze byt nasledne vyziarena pri luminiscencii. Za vhodnych podmienok
moze byt svetlo pri prechode latkou zosilnované stimulovanou emisiou. Spektrum
svetla po interakcii s latkou je ,odtlackom prsta“ pre danu latku, je to mapa
energetickych prechodov v latke. Preto je spektrum zdrojom mnohych uzito¢nych
informaécii o latke a jej aplikacnom potencidle. Vlastnosti skimanej vzorky mozu
byt popisané radou parametrov: koeficienty reflexie R a transmisie 7', index lomu
n, absorpény koeficient «, extinkény koeficient €, koeficient zoslnenia g atd. Tie
mozu byt urcené spektroskopickymi meraniami. Spektroskopické merania mozu
byt zamerané na odraz, transmisiu alebo luminiscenciu.

Pri meraniach koeficientu odrazivosti je merané svetlo dopadajice a svetlo od-
razané. Ich podiel udava prave koeficient R v zavislosti na vinovej dizke. Reflexné
merania su spravidla vyhodné pre mélo priepustné materialy. Z Fresnelovych
vzorcov je potom mozné ziskat spektralnu zavislost indexu lomu n. Vysledkom
transmisnych merani je spektralna zavislost koeficientu transmisivity 7', ktora je
zase dana podielom svetla transmitovaného a svetla dopadajiceho. 7 transmis-
ného spektra je mozné urcit, ako sa svetlo zoslabovalo, resp. zosilnovalo vo vzorke.
Vzorka je presvietend vhodnym tzkopasmovym alebo Sirokopasmovym zdrojom
svetla a odrazené, resp. transmitované svetlo je vyhodnotené spektrografom.

Luminiscenc¢na spektroskopia studuje svetlo vzinknuté v latkach spontannou
emisiou po excitdcii. Latka je excitovand na urcitej vinovej dizke, ktord odpovedd
nejakému energetickému prechodu. Neskor je energia prijatd pri excitacii znovu
vyzarovana mechanizmami spontannej emisie. Luminiscen¢né svetlo zo vzorky je
zbierané SoSovkami, néasledne je vedené do spektrografu a zaznamenané detekto-
rom. Vysledkom je luminiscenéné spektrum.

Charakteristiky vzorky st vsak latkovou konstantou len v pripade malych
svetelnych intenzit. Svetelné pulzy velkych intenzit maju potencial pri prechode
latkou vyvolat v latke zmeny, ktoré zas spéatne ovplyvinuja svetlo. Od vynélezu
laseru v roku 1960 sa rapidne rozvijali technolégie generovania stale kratsich a
kratsich pulzov. V stucasnej dobe st bezne dostupné laserove systémy generujuce
pulzy, ktoré trvaju len niekolko pikosekind az femtosekind, takzvané ultrakratke
pulzy. Dolezitou aplikaciou ultrakratkych pulzov je studium populacnej dynamiky
v excitovanych vzorkach. Kratky pulz, ktory excituje vzorku indukuje zmeny
vo vzorke, ktoré sa vSeobecne prejavia v zmene populdcii energetickych hladin.
Prikladom vzorky je polovodi¢, v ktorom svetelny pulz docasne excituje nosice
naboja z valenéného pasu do vodivostného pasu, alebo sklo, v ktorom sa vplyvom
excitacie zmeni index lomu a absorpcény koeficient. Po odzneni excitacie vzorka
relaxuje do vychodzieho stavu. Spektroskopické merania umoznuju zistit, k akym
zmenam vo vzorkach dochddza a ako dlho zmeny trvaju.

Je spravidla naro¢né vykonat meranie v case, kedy excitacia vo vzorke pre-
bieha a je potrebné s meranim pockat, kym excitacia skonci, aby bolo mozné
analyzovat jej dosledky. Ak proces v latke trva kratsie, nez excitdcia samotna,
bude skryty. Preto je vyhodné excitaciu realizovat kratkym pulzom. Cim krat-



sie je trvanie pulzu, tym rychlejsie mozu byt procesy, ktoré je mozné pozorovat.
Pri studiu vyvoja procesov vo vzorke v case, je kratke trvanie pulzu zasadné,
pretoze diktuje moznosti ¢asového rozliSenia merania. DalSou vyhodou okrem
kratkeho casového trvania ultrakratkych pulzov, st vysoké vrcholné vykony aj
pri malych energiach. Tym je umoznené dosiahnit pozadovaného intenzitného
efektu pri relativne nizkej energii a ziskat tak informacie o latke, pricom sa ne-
prekrodi jej prah poskodenia.

Zakladnymi metédami ultrarychlej spektroskopie si napriklad metédy excita-
cie a sondovania (pump and probe) - ultrarychla prechodnd transmisnd spektro-
skopia, ¢asovo rozliSend fotoelektrénova spektroskopia, multidimenzionéalna spek-
troskopia, ultrarychle zobrazovacie metody, femtosekundova up-konverzia a ca-
sovo rozliseny Ramanov rozptyl.

Opticky zisk v materidloch zaloZenych na polovodi¢och je intenzivne Studo-
vany. Je fundamentalnym parametrom pre vyrobu polovodi¢ovych laserov, dalej
vyuzivanych komercne ¢i v zdkladnom vyskume. Hovori o rekombinac¢nej dyna-
mike nosi¢ov naboja v polovodicoch. Casové konstanty rychlych procesov v polo-
vodicoch udévaji obmedzenia v oblasti mikroelektroniky a vypocetnej techniky.
Opticka spektroskopia ma nastroje, ktorymi moze poniknuf cenné informaécie
o nerovnovaznych, nelinearnych a transportnych dejoch v polovodicoch. Opticky
zisk, a rekombina¢ni dynamiku na pozadi, v polovodi¢och je mozné prave poho-
dlne meraf metédami excitacie a sondovania.

Téato praca je zamerana na upravu metdédy excitacie a sondovania pomocou
optimalizovaného sirokospektralneho femtosekundového kontinua pre stadium sti-
mulovanej emisie a rekombinac¢nych procesov v polovodi¢ovych optickych cen-
trach v diamante. Experimentalna praca prebiehala vo femtosekundovom labo-
ratoriu oddelenia Kvantovej optiky a optoelektroniky na KCHFO. Cielom prace
je podrobné expertimentalne stidium podmienok generovania femtosekundového
kontinua ako Sirokospektralneho sondovacieho zvizku a optimalizacia detekcie
pre ucely dosiahnutia dostatocnej citlivosti pomeru signalu k Sumu pri merani
v danom usporiadani. Citlovosf merania spektrier prechodnej transmisie a moz-
nost merania optického zisku je demonstrovand na vybranych testovacich vzor-
kach.



1. Zakladné pojmy a vztahy

1.1 Gaussovské zvazky

Svetlo produkované laserom je najcastejsie popisované modelom Gaussovskych
zvazkov. Ide o cylindricky symetrické rieSenie paraxialnej vlnovej rovnice. Inten-
zita elektrického pola takéhoto zvazku, ktory sa Siri v smere osi z je popisana
vztahom , o,

E=E, Wo _ ~(5t5) p-ilwt—kz) ,—i9(2) o380
w (2)

Y

kde 7 je vzdialenost od osi 7 = z? + y*, w(z) je gaussovsky polomer zvizku
v mieste z, wy je polomer zvizku v najuzsom mieste (ohnisku zvizku), k je vel-
kost vlnového vektoru, w je uhlova frekvencia ziarenia, t je cas, ® dodatocna
faza oproti rovinnej vine, R(z) polomer zakrivenia vinoplochy. Prieény priebeh
intenzity zvazku I ~ EE* je potom dany vztahom

I(r,z) = I W _o—2(at) , (1.1)

tj. intenizita, ktord by sme zaznamenali v Iibobovolnej rovine kolmej na smer
sirenia zvézku je tiez modulovana radidlne symetrickou gaussovskou funkciou.

Z hladiska experimentu bude ddélezité urcit polomer zvazku v mieste merania
w. Parameter w mo6ze byt uréeny meranim metédou skenovacej hrany (ako je
znazornené na obrazku , kde sa meria signél z fotodetektoru, ktory je imerny
celkovej intenzite svetla I, v zavislosti na polohe hrany x. Hrana sa pohybuje
v rovine xy napriklad v smere stiradnice z. Celkova intenzita svetla dopadajticeho
napriklad na detektor je dana integraciou

00 T 222 42 2 _
Iw/m/ooe_wdxdy:m;(1—erf<\/M>>, (1.2)

w

kde erf je chybova funckia a z( je suradnica vrcholu Gaussovho zvazku. Para-
meter w mozeme urcit fitovanim nameraného priebehu. Na kruznici o polomere
w poklesne intenzita na 1/e? oproti intenzite v strede zvizku.

Detektor

Obrézok 1.1: Meranie profilu gaussovského zvazku metédou skenovacej hrany.



1.2 Ultrakratke pulzy

Casto sa o laseroch hovori ako o zdrojoch svetla s tizkym spektrom. Casové
koherencia umoznuje svetlu udrziavat si stabilne tzky spektralny profil po dlha
dobu. Na prvy pohlad vsak nie je zjavné, ze by laser mohol byt zdrojom kratkych
svetelnych pulzov. Pretoze ¢as t a frekvencia v st veli¢iny Fourierovsky zdruzené,
z vlastnosti Fourierovej transformacie plynie, ze svetlo s tizkym spektrom ma dlhé
casové trvanie. Naopak, pulz, ktory je kratky v ¢ase, musi mat Siroké spektrum.
Medzi charakteristickou $irkou (napriklad FWHM - full width half maximum -
plna dizka v polovici maxima) pulzu v ¢ase At a vo frekvencii Av plati vztah

AtAv = K,

kde K je konstanta zavislad na tvare pulzov. Frekvencia laseru je urcena vlastnos-
tami aktivneho prostredia a konstrukciou laserovej dutiny, v ktorej svetlo osciluje.
Laserova dutina dovoluje oscilovat svetlu na frekvenciach, pre ktoré je celkovy
timodovom rezime uz moze byt spektrum dostatocne siroké a vystupna intenzita
laseru sa stava funkciou casu. Vysledny tvar zavislosti intenzity na case je silno
zavisly na vztahoch medzi fazami jednotlivych moédov. Napriklad, pokial mody
osciluji s ndhodnymi vzajomnymi fazami, vSeobecne intenzita bude mat v case
charakter ndhodnych kmitov. Pokial by vSetky médy oscilovali s rovnakou pocia-
tocnou fazou, vystupna intenzita by mala tvar pravidelnych pulzov. Technologia,
ktora umoziiuje pozdlzne médy zviazat sa nazjva synchronizicia médov (Rulliere,

20085).

1.3 Spektralne rozsirovanie

Medzi ddlezité parametry charakterizujice prostredie patri index lomun = <

ktory udava pomer rychlosti svetla vo vakuu ¢ a rychlosti svetla v danom prg—
stredi v. Pri malych intenzitach svetla ,bezného® sveta sa index lomu n sprava
ako parameter z4visly na vlastnostiach latky, na vinovej dizke svetla \, a pripadne
na smere Sirenia svetla v anizotropnych latkach. Pri vysokych intenzitach vsak
aproximacia intenzinte nezavisleho indexu lomu n zlyhédva a je nutné zapocitat

linedrny rast s intenzitou podla vzfahu
n(l) =ng + nal, (1.3)

kde no je linedrny index lomu a ny je tzv. nelinedrny index lomu, suvisiaci
so susceptibilitou 3. radu, ¢o je najnizsi rad nelinearnych efektov pozorovany v ani-
zotropnych latkach. Ak uvazujeme gaussovsky zvazok a prostredie kde ny > 0,
v strede stopy, kde je intezita najvacsia, bude najvacsi aj index lomu a na okrajoch
stopy, kde je intenzita mensia, bude index lomu mensi. Prostredie s takto mo-
dulovanym indexom lomu posobi ako spojna sosovka a zvéazok fokusuje. Pretoze
sa zvazok fokusuje, vplyvom svojho vlastného posobenia na latku (tj. ovplyviuje
sdm seba), jav, ku ktorému dochadza nazveme alebo autofokusacia.

Casovo premenlivd intenzita I(t) pulzu sa priemietne cez linedrnu zavislost
indexu lomu n(I(t)) do nelinedrneho prispevku do fazy

ONL = —%nﬂ(t)z, (1.4)



kde wy je nosna frekvencia viny a z je prejdena vzdialenost. Okamzitéd frekvencia
w je potom oproti nosnej frekvencii wy pozmenend o dw(t)

w(t) = wo + dw(t), (1.5)

kde prispevok dw(t) je dany derivaciou nelinedrneho prispevku faze ((1.4). Ako na-
zorny priklad opét poslizi Gaussovsky pulz (v ¢ase), ktorého casovy priebeh, by
bol popisany funkciou

I(t) = Ipexp (—i) : (1.6)

kde ¢, urcuje trvanie pulzu a cas t = 0 je v peaku pulzu. Priamym derivovanim
ukazeme, ze pre posun vo faze plati

Wy ( t2>
dw(t) = —2—nqlpexp | —— | tz. (1.7)
ct? t2

Dostavame sucin gaussovskej funkcie a linearnej funkcie prechadzajicej nulou,
ktord diktuje znamienko zmeny v okamzitej frekvencii. Pre casy t < 0, teda
pre ,celo“ pulzu, sa okamzita frekvencia zmensuje, hovorime o posune do Cer-
vena, kym ,chvost® pulzu, kde t > 0 sa posuva spektralne do modrej vplyvom
zvacsovania okamzitej frekvencie. Velkost zmeny fazy je tym véacsia, ¢im je pulz
kratsi, intenzivnejsi a ¢im je nelinearny index lomu ny vacsi. Tymto st zhrnuté
dva najzakladnejsie principy, ktoré riadia generovanie sirokopasmového koherent-
ného superkontinua (Dubietis a kol., 2017)). Javy autofokusicie a automodolécie
fazy si zndzornené na obrazku [1.2]



Autofokusdcia zvazku

-100 -50 ] 50 100
Vzdialenost od stredu zvézku v prieénej rovine (um)

Intenzita Povodnavinoplocha Modulovanavinoplocha

Automodulaciafaze

-100 -50 i) 50 100
Cas (fs)

Intenzita Modulovana uhlova frekvencia Pévodna uhlova frekvencia

Obrazok 1.2: Autofokusacia a automodulécia fazy.

Vplyvom kladného nelinedrneho indexu lomu prostredia, pri prechode
intenzivneho zvéizku s gaussovskym intenzitnym profilom, dochadza k zakriveniu
vlnoplochy aprostredie posobi ako spojna Sosovka. Nelinedrny index lomu
sposobuje zmeny vo okamzitej frekvencii, ktoré generujui cerveno-posunuté
frekvencie na ¢ele pulzu a modro-posunuté frekvencie na chvoste pulzu.



2. Femtosekundova metoda
excitacie a sondovania

2.1 Zakladny princip metédy

Metdda excitacie a sondovania (pump and probe) patri medzi zakladné spek-
troskopické metody Studia rekombinac¢nej dynamiky vzoriek. K experimentalnej
realizdcii st potrebné aspon dva pulzy. Prvy pulz je excita¢ny (pump). Dorazi
do vzorky v case t = 0 a indukuje isté zmeny v latke - napriklad excituje atémy
v latke do vyssich energetickych stavov. Druhy, sondovaci (probe), pulz dorazi
do vzorky s oneskorenim oproti prvému v c¢ase t a skutoc¢ne posobi ako sonda.
Jeho spravanie v latke je determinované zmenami indukovanymi pri excitacii.

K analyze spravania excitovanej vzorky je mozné vSeobecne postupovat dvoma
sposobmi. Prvym z nich je pozorovanie zmien charakteristik sondovacieho pulzu,
ktory presiel excitovanou vzorkou, oproti charakteristikaim pulzu, ktory presiel
neexcitovanou vzorkou (napr. pri transmisnom merani). Druhy sposob je pozo-
rovanie novych efektov, ktoré vyvola priamo sondovaci pulz prechadzajici latkou
po excitacii (napr. Ramanov rozptyl, indukovand fluorescencia).

Metody excitacie a sondovania tvoria zaklad v kombinacii s ktorym je mozné
,vylepsovat® iné metédy a pridat do nich c¢asové rozlisenie. Tym je mozné sku-
maf ultrarychle deje nielen pre ucely fyzikalneho vyskumu, ale tiez pre potreby
chémie, biolégie alebo mediciny. Skimanou vzorkou moze byt polovodic, dielek-
trikum alebo kov, o ktorého fyzikalne vlastnosti sa zaujimame, ale taktiez moze
ist o organicki molekulu, ktora po oziareni vytvara nové molekuly, tzv. fotopro-
dukty.

2.1.1 Uzkopasmové a Sirokopasmové sondovanie

Su mozné rozne realizacie experimentu v usporiadani excitacie a sondovania.
Pokial st zndme vlnové dizky, na ktorych je mozné pozorovat zaujimavé javy,
je postacujice vykonat meranie len pre ne za pouzitia laditelného tzkopasmo-
vého zdroja. Je vak vyhodné mat ndstroj, ktorym by bolo mozné vinové dizky
menit podla potreby. Vdaka vysokym Spickovym vykonom pulzov, je mozné la-
dif ich frekvencie pomocou nelinearnych javov, napriklad zmieSavania frekven-
cii v parametrickych zosilovacoch. Vyhodou tizkopasmového sondovania je dobra
stabilita. Signal z izkopasmového sondovania je v principe dostatocné merat jed-
noduchym detektorom, pretoze vieme, o aki vinovi dizku ide.

Na druhej strane je mozné tiez pouzit Sirokopasmové sondovanie. Vdaka ne-
linearitdm tretieho radu, ktoré su pri pouzitych intenzitach pulzov vyznamné, je
mozné v niektorych médiach generovat takzvané superkontinuum. Ide de facto
o biele svetlo, pretoze ma Siroké spektrum, ale ma navyse kvality laserového Zia-
renia - zachovava si koherenciu laserového svetla, zachovava si charakter krat-
kych, intenzivnych pulzov aj charakter tizko kolimovaného zvéizku. Vyhoda Si-
rokopasmového sondovania je zrejma. Je mozné zachytit celé spektrum naraz a
studovat prechody aj v pripade, Ze dopredy nie je znamy model latky.
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Obréazok 2.1: Porovnanie usporiadania pre jenokandlovi a) a dvojkanalovi de-
tekciu b) v experimente excitécie a sondovania.
Pri jednokanalovom sondovani sii robené dva zaznamy po sebe - najprv je
zaznamenany referenény zvazok I,.; a potom je zaznamnenany sondovaci
zvazok I4(A,t). Pri dvojkandlovom merani je pdvodny zviazok sondovania
rozdeleny a je vedeny do priestorovo inych miest vo vzorke, pricom jedno miesto
ma prekryv s exitaciou (I5(\,t)) a druhé nie (I..f).

Nevyhodou sirokopasmového sondovania moze byt nestabilita. Ide o silne ne-
linedrny jav a aj malé fluktuacie v budiacom zvizku, mozu spdsobit vyznamné
fluktuacie v kontinuu. Navyse pulz, ktory je spektralne siroky, pri sireni sa disperz-
nym prostredim podlieha disperzii. V materidloch s normalnou disperziou (dlhsie
vlnové dizky sa $fria s mensim indexom lomu a kratsie vinové dizky sa $iria s vac-
sim indexom lomu) sa do cela dostavaju cervené vlnové dlzky a do pozadia modré.
Tym sa pulz kontinua v case roztiahne a straca na Spickovom vykone. Vysledok
zo Sirokopasmového merania musi byt vyhodnoteny spektrografom.

2.1.2 Meranie optického zisku

Vysledkom transmisného merania je spravidla spektralna zavislost priepust-
nosti - transmisivity 7'(\), ktord je dand podielom intenzity svetla vstupujiceho
do vzorky Iy(\) a intenzity svetla vystupujiceho zo vzorky I(\). Majme vzorku
(kus materidlu alebo kyvetu s kvapalinou) hribky d. Intenzita svetla sa znizuje
odrazom na vstupnom a vystupnom rozhrani, absorpciou a rozptylom. Pre inten-
zitu prejdeného svetla plati

L(A) = L [1 = RV exp[~e (V) ], (2.1)

kde R je koeficient odrazivosti na prednom a zadnom rozhrani, € je extinkény
koeficient, zahrnujici zoslabenie svetla pri prechode prostredim absorpciou aj
rozptylom. Ak je mozné vylicit alebo zanedbat odraz na rozhraniach R — 0 a ak
je mozné zanedbat rozptyl, ¢im extinkény koeficient prejde v absorpény koeficient



¢ — a, dostavame Beerov-Lambertov zédkor[']
Ii(A) =1y (N exp[—a (M) d]. (2.2)

Pre transmisivitu vzorky plati

T(\) = =exp[—a(N)d], (2.3)

a odtial je mozné logaritmovanim vyjadrif explicitne absorpény koeficient «

a(\) = _clzl” T, (2.4)
Tvar spektra I;(\) je ovplyvneny mikroskopickou struktirou latky. Intuitivne
za beznych okolnosti, tj. za termodynamickej rovnovahy, mozeme ocakavat po-
kles v priepustnosti vo frekvenciach blizkych energetickym prechodom vplyvom
absorpcie. Svetlo vSak nemusi byt pri prechode latkou len zoslabované. Pri vhod-
nych podmienkach moze byt svetlo zosiliované a plati vztah podobny k

Iy (A) = Io (A) explg (A) d], (2.5)

kde g je koeficient zosilnenia. Pomer medzi svetlom prejdenym excitovanou vzor-
kou I5(\,d) a svetlom dopadajicim I, nezveme zisk, G

e

0

G — caplg(\)d]. (2.6)

Pokial je zisk G' > 1, je svetlo zosiliiované. Casto sa parameter G vztahuje k celej
polovodicovej strukture. Pre koeficient zosilnenia piSeme

g0) = Sin[G (V)] (2.7)

Ak je napriklad v excitovanej vzorke sicasne pozorovana emisia aj absorpcia, sa
v argumente exponencidly objavi (—(a — g)) a mézeme formalne pisat

(9 - @)() = Sin[(T-C) (N)]. (28

To, ¢i sa po prechode latkou svetlo zoslabovat alebo zosilnovat, zavisi na ener-
getickych stavoch elektronov v atémoch, resp. molekulach a ich obsadenosti. Po-
kial budu vsetky vsetky v zdkladnom stave, absorbovanim kvanta svetla st excito-
vané do vyssich energetickych stavov, svetlo je zoslabované. Vztah mozeme
prepisat do tvaru, ktory lepsie vystihuje mikroskopicku podstatu

[T€f<)‘7d) = [0<)\)€l’p [_Noaad] ) (29>

kde Ny je koncentracia molekil v zakladom stave, o, je u¢inny prierez absorpcie
a d zostéva hrubka vzorky. Intenzita prejdeného svetla je preznacenda z Iy na Iy,
pretoze pulz dalej bude mat tulohu tzv. referencného pulzu.

IExponencidlny pokles intenzity svetla je vSak pribliZenie, ktoré je platné pri nizkych inten-
zitach. Pri pouziti svetla vysokych intenzit, nemusi byt tplne spravne.
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V experimente exciticie a sondovania (Obrazok je zaznamenané najprv
spektrum svetla prejdeného neexcitovanou zlozkou I..¢, ktoré sa riadi poslednym
vztahom (2.9). Néasledne st vo vzorke excitaénym pulzom vybudené elekrény
do vyssich energetickych stavov. Po tom, ¢o sondovaci pulz prejde excitovanou
vzorkou, moze stale dochadzat k absorpcii ale aj k stimulovanej emisii, a intenzita
prejdeného svetla I, kde index s naznacuje, ze ide o sondovaci pulz, sa riadi
vztahom

I;(\) = Ly(N)exp[—(No — N)oad + Noepd] (2.10)

kde N oznacujeme koncentraciu excitovanych molekil a o, je Géinny prierez
pre stimulovani emisiu. Prvy ¢len odpoveda saturéacii absorpcie a nemoze k zo-
silnovaniu svetla viest. K tomu, aby bolo dosiahnuté zosilnenie svetla, musi byt
druhy ¢len, zodpovedajici stimulovanej emisii, natolko velky, aby prevazil vsetky
straty vedice k poklesu intenzity (absorpcia materidlu, fresnelovské straty, roz-
ptyl atd). Pokial vo vzorke pozndme priebeh absorpéného prierezu o,, (ktory
je mozné ziskat nezavislym absorpénym meranim), dovoluje metéda excitéicie a
sondovania urcit spektralny priebeh velkosti prierezu stimulovanej emisie o,,.
Pritom nie je nutné dosiahnut efektivneho zosilnenia svetelnych signélov.

Signal S, ktory je vysledkom merania, je dany podielom intezity referencného
pulzu a sondovacieho pulzu

I,

S(A) = I; (A) = exp[N (04 + Oem) d] . (2.11)

Signal S hovori o zmenach v transmisivite, ktoré si indukované excitaciou, napri-
klad opticky zisk, saturacia absorpcie, ale aj absorpcia do vyssich energetickych
stavov. Logaritmovanim ziskame explicitny vztah

N (00 + Gum) = clzl” 1S (\d)]. (2.12)
Ak pozname ucinné prierezy o,, 0, mozeme dopocitat koncentraciu excitova-
nych molekul N, alebo naopak.

Experiment excitacie a sondovania pre meranie prechodnej transmisie moze
byt realizovany v niekolkych obdobobach, ktorymi je mozné korigovat rozne Su-
mivé vplyvy. V spektre I;(\) sa vSeobecne mozu prejavit aj javy, ktoré nestvisia
so ziskom. Najzakladnejsim usporiadanim je jednoducha jednokanalova detekcia
(2.1 a)), kedy je zaznamenany najprv referen¢ény zvizok, bez excitacie If(\) a
potom je spustend excitdcia a je zaznamenany sondovaci zviazok Is(\t). Takto
je meranie zvizkov casovo posunuté. Citlivost je mozné zlepsit tym, Ze I..; a
I, budu zaznamenavané naraz, a to prostrednictvom rozdelenia kontinua na dva
zvazky pred vstupom do vzorky b)).

2.2 Femtosekundové kontinuum

Generovanie femtosekundového kontinua je jednym z vizualne najpozoruhod-
nejsich efektov, ktoré sprevadzaju sirenie ultrakratkeho pulzu prostredim. La-
serovy zvizok sa vplyvom intenzitne zavislého indexu lomu n(I) (podla vztahu
(1.3)) fokusuje a dalej sa Sirf ako tizke vldkno - filament. Prostrednictvom automo-
duldcie faze podlieha pulz dramatickému spektralnemu rozsireniu (podla vztahu
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(1.4)). Vdaka bohatému spektralnemu obsahu a kvalitdm, ktorymi pripomina
skor laserové ziarenie nez ,biele svetlo®, femtosekundové kontinuum je délezitym
nastrojom v spektroskopii. Umoznuje vykonavat merania naraz pre sirokt oblast
spektra, ¢asto siahajucu od ultrafialovej az po blizku infracervenu oblast, skratit
¢as merania a zvysit mnozstvo ziskanych informacii.

Prvé pozorovania spektralneho rozsirovania pikosekundového pulzu pri fila-
mentacii vo vzorke borosilikatového skla st popisané v praci Alfana a Shapira,
(Alfano a Shapiro, 1970). Kratko na to bolo generované prvé femtosekundové
superkontinuum (Fork a kol., [1983)) s pouzitim farbivového laseru a kvapalného
média etylénglykolu. ISlo o gigwattové pulzy bieleho svetla, so spojitym spektrom
od 0,19 um do 1,6 um, ktorych casové, priestorové a spektralne vlastnosti pou-
kazovali na dolezitt rolu automodulécie fazy v generovani superkontinua. DalSou
studiou, v ktorej bol pouzity farbivovy laser, je praca Wittmanna a Penzkofera
(Wittmann a Penzkofer| [1996), kde je studované spektrélne rozsirovanie pulzov
v rade prostredi (voda, fazkd voda, etanol, ale aj taveny kremerl) pri silnych
fokusovacich podmienkach.

S nastupom technolégie synchronizacie faz prostrednictvom Kerrovho javu
(KLM - Kerr-lens mode-locking) zacali dominovat pevnolatkové lasery, ktoré do-
kazali prekonat a nahradit farbivové lasery. Generovanie kontinua za pouzitia
titan-safirového laseru je popisané v pracach Norris (1992); |Fu a kol.| (1993)); Ro-
driguez a kol (1994)). Leps$ie vlastnosti pulzov Ti:Sapphire laseru umoznili dalsi
pokrok vo vyskume fyzikdlneho mechanizmu za generovanim kontiua. Doposial
studie naznacovali dva zdkladné mechanizmy, ktoré stoja za generovanim bieleho
svetla nelinearnou propagaciou pulzov a to autofokusacia a automodulacia fazy.

Aj napriek tomu, ze autofokusicia znamena vyssie intenzity v centre zvéizku
a to znamena dalsiu autofokuséaciu, zvizok nemoze byt zafokusovany do singula-
rity. Otdzku mechanizmu zastavenia nekontrolovanej autofokusacie polozili |Cor-
kum a kol.| (1986). Musia existovat javy, ktoré popri difrakcii svetla posobia proti
autofokusécii a to jednak nelinedrne javy ako multifoténova excitacia (MPE)
a defokusécia vplyvom vzniku elektrénovej plazmy, ale taktiez grupova disperzia
(GVD).

Hypotézu multifoténovej excitacie a vzniku elektrénovej plazmy podporili
prace Brodeura a China, kde sa zaoberali meranim zavislosti spektralnej sirky
generovaného superkontinua na velkosti zakazaného pasu v transparentnych mé-
diach (Brodeur a Chin, |1998; Brodeur, |1999). Islo o prvé studie zavislosti vlast-
nosti bieleho kontinua na parametre latky. Ukéazalo sa, Ze existuje kriticka velkost
zakazaného péasu pre generovanie kontinua po prekroceni ktorej, Sirka kontinua
rastie s rasticim zakazanym pasom a taktiez pre na prechode kritickym zakaza-
nym pasom je priemer stopy v nelinedrnom ohnisku nespojity.

Vplyvom grupovej disperzie GVD na limity autofokuséacie zvizku sa v nume-
rickych studidch zaoberali [Strickland a Corkum|(1994), Chernev a Petrov] (1992),
Kolesik a kol.| (2003b)), Kolesik a kol. (2005)), a bolo preukézané, ze aj GVD, po-
pri MPE a vzniku elektrénovej plazmy, suvisi so zabrzdenim kolapsu zviazku v
nelinearnom ohnisku. Naviac GVD je ddlezitym efektom, ktory vplyva na tvar
vysledného spektra superkontinua. Koeficient grupovej disperzie je definovany ako

. 0%k
kO = WLU(): (213)
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kde k = wng(w)/c je velkost vinového vektoru, ktory je definovany pomocou line-
arneho indexu lomu ny. Podla znamienka k{ urcujeme oblast normélnej grupove;
disperzie (kj > 0) a oblast anomaélnej grupovej disperzie (kj < 0). Ukazuje sa,
ze kontinuum sa kvalitativne 1iSi v zavislosti od toho, v ktorej oblasti grupovej
disperzie lezi frekvencia laseru wy pre dany material.

Pre transparentné dielektrika so Sirokym zakazanym pasom lezi oblast nor-
malnej GVD v oblasti medzi UV a blizkou IR oblastou spektra, ¢o je rozmedzie
bezne pristupnych vinovych dizkach laseru. Preto najprv bolo generovanie su-
perkontinua dokladne studované pre norméalnu GVD. Oblasti anomalnej GVD
sa mohlo dostat viac pozornosti az s nastupom pevnolatkovych laserom a nasled-
nym prichodom parametrickych zosilovacov (Wilson a Yakovlev, |1997; |Couairon
a kol., [2016)).

Pri normalnej GVD dochadza v ohnisku zvéazku k ¢asovému rozdeleniu pulzu
na dva sub-pulzy, ktoré si ¢asovo posunuté oproti povodnému pulzu. Tento jav
bol predvidany v numerickych stididch Chernev a Petrov, (1992),Rothenberg
(1992) a neskdr bol preukdzany aj experimentalne (Ranka a kol., |1996; |Gaetay,
2000). Pri automodulacii fazy sa na kridlach pulzu generuji ¢erveno-posunuté
a modro-posunuté frekvencie. Cerveno posunuté frekvencie na ¢ele pulzov sa po-
hybuji v normalne disperznom prostredi rychlejsie nez modro-posunuté frekven-
cie na chvoste pulzu, ktoré zas zaostavaju. Dochadza k rozstiepeniu na dva sub-
pulzy, ktoré st posunuté opacnymi smermi v ¢ase vo¢i povodnému pulzu a tiez
maju iné nosné frekvencie. Po rozstiepeni pulzu dochadza k dalsej expanzii spek-
tra vplyvom automodulacie fazy. V zaostavajicom, ,,modrejSom“ pulze sa v spek-
tre vytvara otra hrana v dosledku rozdielov rychlosti koncov pulzu a peaku,
ktoré si sposobené intenzitne zavislym indexom lomu n, kym v predbiehajicom,
scervenejsom® pulze dochadza k pozvolnejSiemu poklesu spektralnej intenzity.
V oblasti norméalnej GVD moze zvazok prechddzat niekolkymi cyklami fokusacie
a defokusacie.

V oblasti anomélnej GVD nastéva kvalitativne ind situdcia. Cervené a modré
kridlo generované pri automodulécii fazy je vplyvom GVD stiahnuté spéf k pe-
aku pulzu, ¢o vedie ku kolapsu pulzu v ¢ase a priestore (Silberberg),|1990). Oblast
anomalnej GVD priniesla moznosti generovania ultrasirokého kontinua v tavenom
kremeni (Saliminia a kol., 2005) a v YAG krystali |Silva a kol. (2012). Narozdiel
od oblasti normalnej GVD, je zviazok propagovany v dlhsom stabilnejSom fila-
mente. Dolezita tloha grupovej disperzie sa preukazala aj v numerickych studiach
(Skupin a Bergé| 2006; Kolesik a kol.| 2003a).

Superkontinuum sa vyznacuje kuzelovou emisiou (CE), ktord sa v stope zvazku
kontinua prejavi tvorbou farebnych kruznic okolo centralneho bieleho jadra. CE
sprevadza filamentaciu v kazdom normaélne disperznom prostredi, bez ohladu
na skupenstvo. Tento jav bol vSak nekompatibilny s dovtedy vyvinutou teoriou.
Vysvetlenie priniesla az interpretacia femtosekundovych filamentov ako kuzelo-
vych X-vin v prostredi s normélnou GVD (Kolesik a kol., [2004; Faccio a kol.,
2006) a uspechom bolo, aj vyplynutie stiepenia pulzu ako nevyhnutny nasledok
modelu. V oblasti s anomalnou GVD je sirenie filamentov interpretované ako si-
renie kuzelovych O-vin, ktoré vysvetlili casové stlacenie pulzu tiez ako dovledok
modelu (Porras a kol., 2005)).

Techonolégia generovania femtosekundového superkontinua v kondenzovanych
hrubych médiach predstavuje kompatknt, efektivnu a robustnu techniku pre gene-
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rovanie koherentnej sirokopasmovej radiacie v réznych castiach optického spektra.
V préci (Chin a kol.| (1999) kontinuum nazyvaji dokonca bielym laserom, z dévodu
zachovavania vysokej irovni casovej a priestorovej koherencie vstupného zvézku.
Priestorova koherencia bola skimana v praci [Watanabe a Itoh! (2001)), a v praci
Prade a kol (2006]), kde je dokonca pozorované vylepsenie priestorovej koheren-
cie kontinua oproti vstupnému zvazku vdaka precisteniu frekvencii, ktoré sa zda
byt univerzalnym procesom, ktory prichddza s filamentaciou. Biele kontinuum sa
vyznacuje vybornou priestorovou fokusovatelnostou a taktiez aj casovou stlaci-
telnostou. Samotnou povahou generovania bieleho superkontinua, ziskava biely
pulz znacny chirp, ¢im sa casové trvanie pulzu prediZi a znizi vrcholnd inten-
zitu. [Wegkamp a kol.| (2011)) studovali moznosti merania a kompenzacie ¢asového
chirpu.

Polarizacné vlastnosti bieleho kontinua st studované v pracach Sandhu a kol.
(2000), Midorikawa a kol. (2002), Dharmadhikari a kol.| (2006)), Kumar a kol.
(2008). Vseobecne, bolo preukdzané, ze vysledné superkontinuum zachovava po-
larizaciu povodného pulzu az do vysokych intenzit, kedy depolarizacné javy zaci-
naju byt vyznamné. V anizotropnych materidloch depolarizacné vlastnosti zavisia
na polarizacnej rovine dopadajiceho svetla a taktiez na orientacii vzorky ani-
zotropnej latky voci dopadajicemu svetlu. V anizotropnych krystaloch je mozné
zachovat poalrizac¢ny stav povodného zvazku aj pri vysokych intenzitach pri vhod-
nej orientéacii krystalu. Dalsie vlastnosti kontinua - absoliitna spektralna energia,
stabilita pulzov, hranica pre excitaciu a profil zviazku v zavislosti na fokusovacich
podmienkach, hriibke média a energii excitacie st podrobne skiimané v |Bradler
a kol.| (2009).

V sucasnosti su dalej rozvijané techniky generovania superkontinua, v snahe
dosahovat spektralne niekolko oktav-siroké, ultraploché, casovo stabilnejsie pulzy
bieleho kontinua za pouZitia roznych vstupnych vinovych dlzok v oblasti norm4l-
nej alebo anomalnej GVD, a réznych nelinedrnych materialoch (Kardas a kol.|
2013; Garejev a kol 2016|), a moznosti ¢asovej kompresie kontinua za tlohy vy-
tvarania eSte kratsich a intenzivnejsich pulzov su taktiez intenzivne studované

(Mével a kol., 2003; [Seidel a kol., 2016} Stepanov a kol., 2016)).

2.2.1 Experimentalna realizacia

Aj napriek tomu, Ze za generovanim superkontinua stoji rada linedrnych (di-
frakcia a grupova disperzia) a nelinedrnych javov (autofokusacia, automoduldcia
fazy, delenie pulzu, zostrmovanie hrany pulzu, multifotéonova absorpcia a gene-
racia elektrénovej plazmy), experimentalna realizacia je pomerne jednoducha. Je
potrebné fokusovat laserovy zvéizok do vhodného nelinearneho média.

KTucové pre generovanie kontinua je, aby zvizok dosahoval kritického vykonu,
ktory zévisi na vinovej dlzke laseru a linedrnom a nelinedrnom indexe lomu ako
(Dubietis a kol., 2017)

372N

Pe = : 2.14
8mngns ( )

Vykon P.. udéva hranicu pre minimalnu vstupnu energiu pulzov. Zvazok namie-
reny na médium je zvacsa fokusovany spojnou sosovkou tak, aby dalsim samo-
statnym fokusovanim dosiahol v médiu ohniska. V pripade, ze zvizok diverguje
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(prejde ohniskom Sosovky pred vstupom do média) musi vykon pulzu niekolko-
nasobne presahovat P,,.

Hlavnym limitujicim faktorom v generovani superkontinua je poskodzova-
nie média v dosledku nelinearnej absorpcie. PoSkodzovanie média je vSak mozné
potlacit opatrnou volbou vstupnych parametrov, ktoré ovplyvinuju fokusaciu -
vstupna energia pulzov W;, a numericka apertira NA. Vplyv volby numerickej
apertury na generované superkontinuum je Studovany v praci autorov Ashcom
a kol (2006). Ich studia poukazuje na to, ze ,jinterakciu femtosekundovych pul-
zov s transparentnymi materidlmi je mozné rozdelit do troch rezimov v zavislosti
na NA. Pre NA vacsie nez 0,25 je pozorované jedine poskodzovanie média a nie
je pozorované generovanie kontinua. Pre N A v rozmedzi 0,15 a 0,05 je pozorované
generovanie superkontinua, ale po niekolkych pulzov sa ukazuje kumulacia posko-
denia média. Nakoniec, v rezime malych apertur, kde N A je pod 0,05, je prahova
energia pre posSkodenia média znacne vyssia nez prahova energia pre generovanie
superkontinua.* Vysledky st zhrnuté na obrazku [2.2]

Okrem podmienok fokusovania rolu hra aj hribka pouzitého média. Bradler
a kol.| (2009)) studovali vplyv hribky krystalu YAG na intenzitu generovaného
infracerveného kontinua. Zrejme existuje spodna hranica hrubky, pod ktort ma-
terial neprodukuje kontinuum, pretoze svetlo nie je propagované po dostatocnu
dialku, aby dosiahlo vyznamného spektralneho rozsirenia.

2.2.2 Generovanie kontinua v tavenom kremeni

Pouzivanym médiom pre generovanie kontinua v tejto praci je taveny kremen
(fused silica). Taveny kremen je material s vysokou transmisivitou vo viditelnej
oblasti (Obrazok , je mozné ho vyrobit v pomerne ¢istej forme, a je me-
chanicky stabilny. Pre generovanie superkontinua sa odsvedcil vdaka sirokému
zakazanému pasu a odolnosti voci poskodeniu. Pretoze ako vstupny zvazok je po-
wzity zvizok z Ti:Sapp laseru na vlnovej dlzke 800 nm, relevantné st parametry
taveného kremefia na tejto vinovej dlzke. Merania st vykondvané vo viditelnej ob-
lasti, a preto sa zameriame na pravé kridlo kontinua. V pripade taveného kremena
spadé do oblasti normalnej GVD (Dubietis a kol., [2017). Graf grupovej disperzie
je na obrazku 2.4 Kontinuum generované za tychto podmienok moze pokryvat
celt viditelni oblast a zasahovat az do 390 nm (Fang, 2003)). KIi¢ovym paramet-
rom, ktory vystupuje vo vztahu pre zmenu vo frekvencii vplyvom automodulacie
([1.7) je nelinedrny index lomu ny (Obrazok [2.5). Pre 800 nm je nelinedrny index
lomu taveného kremetia ny & 2,5 - 1071%cm? /W (Milam, [1998)).
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Obrazok 2.2: Prahové energia pre generovanie kontinua (prazdne kruzky) a pra-
hova energia poskodenia materidlu (¢ierne krizky) v zavislosti na numericej aper-

ture pre taveny kremen.
Prevzaté z (Ashcom a kol., [2006).
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Obréazok 2.3: Opticka priepustnost taveného kremena.
Prevzaté z thorlabs.com.
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Obréazok 2.4: Grupova disperzia taveného kremena
Prevzaté z (Stegeman, 2012))
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Obréazok 2.5: Nelinearny index lomu ny taveného kremena.
Velkost nelinedrneho indexu lomu (nonlinear index coefficient) je uvedend
v nasobkoch 1071%¢m? /W. Data st preloZené krivkami teoretickych modelov.
Cislovanie odpoveda referenciam v povodnom ¢lanku. Prevzaté z , .
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2.3 Vlastnosti studovanych materialov

Pre overenie funkénosti postaveného usporiadania sme zvolili dva materialy,
ktorych vlastnosti sit dobre zname. Pévodne mali byt skiimané tiez farebné centra
v diamante, avSak v ¢ase merania a vypracovania bakalarskej prace vhodné vzorky
neboli k dispozicii.

2.3.1 Rodamin 6G

Rodamin 6G patri k najzndmejsim laserovym farbivam. Podobne ako u vacsiny
inych farbiv, je jeho molekula (Obrazok velkd a obsahuje radu konjungova-
nych vazieb. Usporiadanie konjungovanych vazieb vedie k velkému elektrickému
dip6lu p (naznaceny na obrézku), ktory sa prejavuje pri interakeii svetla s elek-
tréonami molekuly. Preto si optické dipolové prechody silné.

Pre tieto molekuly je typické siroké absorpéné spektrum so silnymi absorpc-
nymi maximami (Obrézok [2.7)), ktoré zodpovedaju prechodom medzi singletnymi
stavmi molekal Sy — 5,,. Elektronové stavy pozostavaju z rady kvazispojitych
vibra¢ne-rotaénych stavov (Obrézok [2.8)). Vznikd tak spojité rozlozenie energe-
tickych stavov v ramci kazdého elektronového stavu. Optické prechody medzi
tymito stavmi vedui k Sirokym, spojitym absorpénym a luminiscenénym pésom.
Elektrénové stavy sa podla spinu rozlisuji na singletné (S) a tripletné (7). Op-
tické prechody medzi singletnymi, resp. tripletnymi stavmi st povolené, prechody
S — T st spinovo zakazané.

V laseroch sa vyuziva prechod medzi stavmi Sy — S;. V zakladnom elektro-
novom stave st v termodynamickej rovnovahe obsadené rota¢no-vibracné stavy
priblizne s vahou exp(—AFE/kgT). Z nich st mozné absorpéné prechody do sta-
vov elektronovej hladiny S;. Medzi rota¢no-vibra¢nymi stavmi moze dochadzat
k velmi rychlym prechodom na skale jednotiek pikosekind alebo stoviek femtose-
kind, ¢o vedie k rychlej relaxécii obsadenia excitovanych stavov a prevlada obsa-
prechodom (fluorescencii) do Iibovolnych rotacne-vibra¢nych stavov S,. Vdaka
spomenutym prechodom sa spektra absorpcie a fluorescnecie ¢iastocne prekryvaju
a maju zrkadlovi podobu. Z vyssich vibra¢nych stavov dochadza opat k rychlej
relaxacii do dolnych stavov. Zmienena postupnost procesov: absorpcia, relaxacia,
emisia, relaxacia, predstavuje tiez cyklus pouzivany v laseroch. Farbivové lasery
sa tak riadia k Stvorhladinovym laserom (schéma na obrézku [2.9).

Pre kontinualny rezim laseru predstavuje isty problém existencia tripletnych
stavov. Priamy opticky prechod medzi stavom Sy a 17 je sice spinovo zakazany, ale
moze dochadzat k neziarivému prechodu (typicky s nanosekundovymi ¢asovymi
konstantami) S; — 7. Optické prechody medzi T} a vy$$imi stavmi si povolené
a spektralne sa u RH6G prekryvaju s oblastou fluorescencie a ved tak k optickym
stratdm v lasere. Spektralny priebeh jednotlivych uc¢innych prierezov je uvedeny
na obrazku 2.101

Rodamin 6G sa pouziva v laseroch najcastejsie vo forme roztoku vo vhodnych
organickych rozpustadlach, napriklad etanole, metanole, apod. Vdaka silnému di-
polu molekuly, nastava vyrazna dipol-dipdl interakcia s polarnymi rozpuastadlami.
Dochédza k posunu maxim optickych prechodov az o desiatky nanometrov (Ogun-
sipe, 2018). Pre lasery je nutné tiez volit vhodni koncentraciu roztoku farbiva. Op-
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ticky zisk i absorpcia st imerné koncentracii molekil, na druht stranu, pre vyssie
koncentracie dochadza k interakcii medzi molekulami (vznik dimérov), co vedie
k modifikacii optickych spektrier a k vzniku neziarivych prechodov, ktoré z hla-
diska laserov st nepriaznivé (Lu a Penzkofer, [1986; [Barzan a Hajiesmaeilbaigi,
2018).

2.3.2 Sklo dopované nanokrystalmi polovodica CdSSe

Ide o hranovy filter vyrobeny z farebného skla dopovaného nanokrystalmi
polovodica CdS,Se;_,. Polovodice su v skle v podobe nanokrystalov, u komerc-
nych filtrovych skiel s rozmermi spravidla 10 — 30 nm. Pri tejto velkosti dochadza
k malému priestorovému obmedzeniu pohybu elektréonov (priemer nanokrystalov
sa neprejavuje vyznamne jav priestorového kvantovania a elektronové energetické
stavy zodpovedaju objemovému polovodi¢u. Absorpéna hrana filtru tak zodpo-
veda polohe zakazaného pasu, ktory se da menif zmenou molarného faktoru x
v Sirokom rozsahu. C'dS a CdSe st polovodi¢e s priamym zakizanym pasom
2,50eV (496 nm) a 1,75eV (710 mm) pri izbovej teplote.

Zvolend vzorka bol komer¢ny filter (VEB Jaener Glaswerk) s oznacenim 1754
(alternativne oznacenie OA57) hribky 2,0 mm. Transmisia troch vybranych fil-
trov je na obr. 2.11] Molarny faktor je x = 0,73, stredny priemer polovodicovych
nanokrystélov je 24 nm (Némec, 1999)). Absorpénd hrana, ktord sa urc¢uje podla
podmienky, kedy je absorpény koefcient rovny 5 cm ™1, vychadza 2,2 eV (priblizne
560 nm).

Energetické stavy elektronov v polovodi¢och maji pasovy charakter. V rovno-
vahe je uplne zaplneny valen¢ny pas, absorpcia fotonu moéze viest k excitacii elek-
trénu do pévodne prazdneho vodivostného pasu (Obrézok. Absorpc¢na hrana
je dand velkosotou zakdzaného pasu £,. Musi platit podmienka Aw > E,. Elek-
trény vo vodivostnom pase mézu opat zapliovat prazdne miesta (diery) vo va-
lenénom pése, ide o tzv. rekombinédciu (Obrézok . Rekombinécia mdze byt
ziariva, kedy je energia vyziarena ako fotén, alebo neziariva, ktora vedie k zahrie-
vaniu materialu.

Pri tejto vzorke, podobne ako pre polovodi¢ové nanokrystaly vseobecne, hra
délezitt rolu pritomnost povrchu nanokrystalu. Cast fotoexcitovanych nosi¢ov
naboja je zachytend do povrchovych stavov, ktoré maju iné vlastnosti nez ob-
jemové stavy. Dynamika nosicov ndboja je tak zlozitejsia, moze zahrnovat celu
radu mikroskopickych procesov (Maly a kol., [1993).
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Obrézok 2.6: Struktira molekuly rodaminu 6G.
Prevzaté z (Barzan a Hajiesmaeilbaigi, 2018]).
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Obrazok 2.7: Absorp¢né spektrum rodaminu 6G v etanole.
Prevzaté z (Brackmann, [2000)).
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Triplet States

Obrazok 2.8: Schéma stavov elektrénov v rodamine 6G.
Elektronové stavy sa podla spinu rozlisuju na singletné S a tripletné 7'. Kazdy
z elektronovych stavov je tvoreny kvazispojitym pasom vibracnych

(vibracne-rota¢nych) hladin. Prevzaté z (Sveltol, 2005]).
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Obrazok 2.9: Obr. Stvorhladinovy model laseru s aktfvnim prostredim roda-

min 6G.
Prevzaté z (Svelto, 2005)).
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Obrazok 2.10: Spektralny priebeh tc¢innych prierezov.
Absorpéné prierezy o, (So — S1), or (11 — T3) a prierezu stimulovanej emisie

oe (S1 — Sp). Prevzaté z (Svelto, [2005)).
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Obréazok 2.11: Opticka priepustnost vybranych hranovych filtrov.

Prevzaté z 1999).
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Obréazok 2.12: Schéma pasov v objemovom polovodiéi.
Opticky prechod znazorneny sipkou hore je mozny, pokial absorbovany fotén
(zndzorneny vlnovkou) ma energiu fuw vacsiu nez je Sirka zakdzaného pasu E,,.

Prevzaté z (Fox, [2001).
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Obrazok 2.13: Rekombinacné procesy v polovodici s priamym zakazanym pasom.
N R — neziarivé procesy, R - luminiscencia. Prevzaté z , 2001)).
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3. Experimentalne vysledky a
diskusia

3.1 Stavba metdédy excitacie a sondovania

Zakladom laserového systému (firma Newport — Spectra Physics) je diddami
cerpany laser Millenia X a titan-safirovy laser Tsunami. Pulzy st tu dalej zo-
silnované v titan-safirovom regenerativnom zosilovaci Spitfire Pro F ¢erpanom
Q-spinanym pevnolatkovym laserom Empower ( Newport - Spectra Physics). Vy-
sledkom st 100 fs pulzy na vinovej dizke 800 nm s opakovacou frekvenciou 1 kH =
a energiou 3,5 m.J. Kilohertzovy systém je vhodny pre meranie vybranych vzoriek
s dlhymi dobami zivota.

Dve tretiny vystupného zvazku si oddelené delicom zvazku M1 a sluzia k cer-
paniu optického parametrického zesilovaca Topas, ktory umoznuje generovat pul-
zy na vlnovych dizkach od strednej UV do blizkej IR oblasti 235 — 2600 nm alebo
(0,5—5,3€V) s energiou 1 — 500 p.J v zavislosti na pouzitej vinovej dizke. Zvysna
tretina vykonu z vystupu zo zosilovaca bola pouzita ako sondovaci pulz pre ge-
nerovanie femtosekundového kontinua.

V detailnej schéme experimentélneho usporiadania (Obrazok su zrkadla
znacené M, filtry F', SoSovky L a irisové clonky I. Excitacny zvazok je vedeny
z parametrického zosilovaca Topas cez filter F'6 - lowpass, ktory odfiltruje zvysky
cerveného a infracerveného svetla z excitacie po prechode parametrickym gene-
ratorom. Potom je zvédzok vedeny na oneskorovaciu drahu s rohovym reflektorom
M11. V ceste zvazku je pocitacom ovladand uzavierka shutter, ktorou je excitacia
blokovanéd pocas referenéného merania, irisova clonka I5, ktorou je upravovany
polomer zvazku a filter F'7, ktorym je upravovana intenzita excitacného zvazku.

Zvazok pouzity ku generenovaniu femtosekundového sondovacieho kontinua
je vedeny zrkadlami M2 az M6. Prechadza sedym filtrom F'1 s premenlivou op-
tickou hustotou, ¢im je mozné regulovat vykon zvéizku, a clonkou 71, ktorou je
upravend numericka apertira spojnej sosovky L1, za icelom optimalizacie foku-
sovacich podmienok pre generovanie superkontinua. Fokusovany zvéizok nasledne
prechadza dostickou z tavené¢ho kremena F'S, v ktorej je generované biele kon-
tinuum. K dosticke je pripojeny motor, ktory nou vibruje a stabilizuje profil
kontinua odstranenim koherencnej zrnitosti, ako je vidief na fotografii usporia-
dania na obrazku [3.2] Zvizok je fokusovany do vzorky, kde sa jeho draha krizi
s drahou excitacného zvéizku, dalej je spojnou sosovkou L4 upraveny do rovno-
bezného zvizku, a dalsou spojnou Sosovkou L5 je fokusovany na vstupnui str-
binu detektora. Pred dopadom na detektor je pouzita rada cloniek. Priestorovou
filtraciou sa takmer uplne podarilo ostranif nesmerované luminiscencné svetlo.
Hranovy filter Fj spektralne odfiltruje excitacné svetlo. Po kolimacii, spektral-
nom a priestorovom filtrovani, je zvazok vedeny na vstupnu strbinu spekrografu
(50 um) mriezkového spektrografu Oriel MS127i, a merany pomocou detektoru
CCD Andor DV420A chladeného Peltierovym ¢lankom na —60°C.
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Oznacenie Typ

F1 Sedy filtrer s nastavitelnou optickou hustotou
F2 Shortpass FESH0750/ FES0700

F3 Otoc¢ny Sedy filter

F4 Longpass FEL0500

F5 NDUVO03A

F6 Shortpass FES0650

F7 Sedy filter modulujici intenzitu excitacie

Tabulka 3.1: Prehlad pouzitych filtrov

Oznacenie Ohniskova vzdialenost (cm) Typ

L1 10

1.2 5 Q 20D

L3 10 10D BK75

L4 7.5 AC254-075-A-ML
L5 10

Tabulka 3.2: Prehlad pouzitych SoSoviek

Spektrograf komunikuje s poc¢itacom a je riadeny Specidlnym softwarom, vy-
tvorenym doc. Trojankom z KCHFO. Vo findlnej podobe usporiadania bola po-
uzita jednokanalova detekcia. V prvom kroku je pri zavretej uzavierke shutter
zaznamendavana referencia (v teérii I,.f(\)), ktord predstavuje spektrum transmi-
tovaného kontinua pri prechode neexcitovanou vzorkou. V druhom kroku je pri ot-
vorenej uzavierke, kedy na vzorku dopada pulz excitacny aj pulz kontinua, zazna-
menané spektrum transmitovaného kontinua pri prechode excitovanou vzorkou
(Is+ I;)(N\). Aj napriek priestorovej filtracii, v spektre sondovacieho pulzu sa vse-
obecne moze vyskytnit aj maly prispevok luminiscencie, I;(\), ktory je mozné
dopredu zaznamenat a nasledne odcitat. Podielom sodnovania a referencie, do-
stavame signal podla vztahu . Jeden zdznam obsahujici spektra I,.¢(\),
I5(\) a ich podiel S(\) pozostava z priemerovania 50 jednorazovych merani, ¢o
sa zda byt optimalne pre zniZenie Sumu z fluktuacii kontinua a sticasného udrzania
primeranej doby merania (napr. vzhladom k poskodzovaniu kremennej dosticky
na generovanie kontinua a vzhladom k zmenadm vo vzorke, ku ktorym dochadza
pri ozarovani).

Taktiez bolo testované usporiadanie pre dvojkanalovt detekciu. Zvazok kon-
tinua bol rozstepeny pred vstupom do vzorky na dva rovnobezné zvézky. Horny
sa krizil vo vzorke s excitaé¢nym zvizkom a spodny bol pouzity ako referencny.
Nasledne boli zo zaznamu CCD vybrané pasy uprostred stop, z ktorych bola po-
citana I a I,.¢. Vzhladom na iné chyby a fluktuécie, to vSak k zlepseniu citlivosti
v tomto usporiadani neviedlo.

Casové zavislost je do merania vnesend prostrednictvom oneskorovacej drahy
(delay line, Obrazok . Poloha dréhy, pre ktoru sa pulzy vo vzorke stretnu
v rovnakom case, tj. poloha v ktorej je oneskorenie sondovania oproti excitacie
t = 0, moze byt urcend nezavislym meranim, avsak vzhladom na to, ze priebez-
nymi zmenami v optickych prvkoch (napr. vymena filtru), dochadza k posuvom,
poloha t = 0 bola vo vysledkoch merania pokladana tam, kde sa zac¢ina objavovat
signal.
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Obréazok 3.1: Schéma experimentalneho usporiadania.

Zrkadla st znacené M, irisové clonky I, filtre F', SoSovky L. Zvazok z laseru
v IR oblasti (800 nm) je vyznaceny Cervenou farbou, excitaény zvazok
generovany v OPA je na tomto obréazku znaceny zelenou farbou (pouzita
excitacia vo viditelnej oblasti), sirokopasmové kontinuum generované
v kremennej dosticke je vyznacené ¢iernou farbou.

Obrazok 3.2: Fotografia experimentalneho usporiadania.
Znacenie prvkov odpovedd znaceniu na (3.1)).
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3.2 Optimalizacia generovania superkontinua

V tejto casti riesime prakticky problém optimalizacie generovania bieleho kon-
tinua. Limitujucim faktorom pre pouzitie kontinua ako sirokospektralneho sondo-
vania je poskodzovanie kremennej dosticky, v ktorom je kontinuum generované.

Ako je vylozené v casti 2.2.1, je mozné kvalitu generovaného kontinua vyrazne
ovplyvnit regulovanim energie vstupnych pulzov W;, a numerickej apertary N A.
Isty vplyv na tvar a stabilitu kontinua ma aj hribka pouzitej dosticky drg a sa-
mozrejme aj kvalita dosticky. Pozorujeme, Ze opotrebovana dosticka, v ktorej je
kumulované nevratné poskodenie materidlu, produkuje ¢asovo nestabilné konti-
nuum, ktoré preblikava.

3.2.1 Postup merania

Na zéaklade studii (Ashcom a kol., 2006} Bradler a kol., [2009) predpokladame,
ze pri nizsich hodnotach numerickej apertiry bude modra cast spektra vyraznej-
sie posilnend uz pri malych vstupnych energiach. Vplyv na generované kontinuum
moze mat aj hribka pouzitej dosticky, pricom kratsia dosticka skracuje propa-
gaént dlzku zvizku a tym obmedzuje priestor pre spektralne rozdirovanie. K dis-
pozicii boli 3 dosticky o réznych hribkach, avSak dopredu nebol zndmy stav ich
opotrebovania.

Vstupny zvizok mal vinovi dizku 800 nm a energiu W, = 285 puJ. Vstupnt
energiu W, je mozné regulovat Sedym filtrom s premennou optickou hustotou
ODpy a numerickt aperturu N A Sosovky s ohniskovou vzdialenostou fr; = 10 cm
je mozné regulovat polomerom clonky 7;;. Bol systematicky zaznamenévany tvar
spektra generovaného superkontinua pre:

o optické hustoty filtru ODpy = {0.2,0.3,0.4,0.5,0.8},
e priemery clonky r;; = {1,2,3,4,5,6} mm,
 a 3 rozne dosticky o hrubkach drg = {2,3,4} mm.
Pre energiu zviazku po prechode filtrom plati
Win(OD) = Wy107°P.

Hodnoty sa s nameranymi vsak zhoduju len ¢iasto¢ne. Priamo merané hodnoty
st zaznamenané v tabulke . Numericka apertira je udand polomerom clonky
rr1 (Obrézok . Pre ny.quen = 1 pri vzdialenosti dosticky od clonky [ ~ 10 cm
je uhol @, pod ktorym svetlo vstupuje do dosticky dany ako

NA%stinﬁztanﬁz%.

Pri tplne otvorenej clonke je vzdialenost ohniska zvazku od clonky maximalna.
Poloha F'S dosticky, v ktorej sa superkontinuum generuje, je pocas merania fi-
xovana pred tymto ohniskom, pretoze pri dosticke umiestnenej v ohnisku ne-
bolo mozné nastavit vstupny vykon a numericki apertiru tak, aby nedochadzalo
k takmer okamzitému poskodzovaniu dosticky, a tym k znizeniu schopnosti média
generovaft kontinuum.

27



Obrézok 3.3: Usporiadanie pre optimalizaciu generovania kontinua.
Menenymi parametrami si priemer clonky /1 a optickej hustoty filtra F'1.
Znacenie prvkov odpovedd znaceniu na (3.1)).

Optické hustota filtru OD  Vstupnd energia Wy, [ /]

0

0,2
0,3
0,4
0,5
0,8
1,0

285
202
163
131
97
53
29

Tabulka 3.3: Zavislost vstupného vykonu na optickej hustote pouzitého filtra.

Ulohou merania je najmé ur¢it optimélne parametry usporiadania tak, aby
bolo generované stabilné, ploché a Siroké, aby nedochadzalo k rychlemu poskod-
zovaniu materidlu a aby bolo potlacené ,preblikavanie®. Doraz je kladeny na cel-
kovy tvar spektra. Pre zdznam je hlavnd vlnova dizka laseru odtienend pomocou
interferenéného filtru F2 - FES0700 (neskér FESH0750). Pred vstupom do de-
tektoru s CCD kamerou je intenzita svetla modulovana oto¢nym sedym filtrom
a data st nasledne normované na maximum v 700 nm tesne pred orezanim spektra

filtrom F'2.
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Obrazok 3.4: Ukazka stopy na kontinua generovaného v 2 mm dosticke na tienidle.
Na fotografii je vidiet IR svetlo fialovou. Znacenie prvkov odpovedd znaceniu
na schéme (3.1]).

3.2.2 Vysledky pozorovania

Charakteristiky kontinua st zaznamenané spektrografom ale kvalitativne zme-
ny v kontinuu je mozné pozorovat aj volnym okom na tienidle za dostickou (Ob-
razok . Ak je otvor clonky prilis uzky, a vstupna energia prilis slabd, moze
nastaf situacia, ze do dosticky dopada tak malo svetla, zZe kontinuum sa negene-
ruje. Na tienidle (IR citlivy papier) je vidiet iba slabu ¢ervenu stopu. Pri otvarani
clonky sa najpr objavi biela stopa v strede luca. Pri dalsom rozsirovani clonky
dochddza ku generovaniu farebnych koncentrickych kruhov (ako je vidiet aj na ob-
razku , ktoré su pri slabom vstupnom vykone prevazne ¢ervené, pri vyssom
vstupnom vykone sa objavuju vsetky farby a kruhy si menej vyrazne oddelené
od bieleho stredu. Je pozorovana kuzelova emisia, v silade s ocakavanim. Na nu-
merickej apertire a vstupnej energii zavisi aj casova stabilita generovaného kon-
tinua - stabilnejsie kontinuum je generované vseobecne pre vyssie vykony a vécsie
apertury. Na druhej strane, dochéddza skor k poskodzovaniu dosticky. V danom
usporiadani pri pouzitych vstupnych energiach dokaze dosticka stabilne genero-
vat kontinuum dostatocne dlho pre tcely experimentu exciticie a sondovania. Je
vhodné dosticku poposuniit po kazdom merani (alternativne pouzit pristroj, ktory
by miou pomaly posuval), tak aby ku generovaniu kontinua dochddzalo v cerst-
vom mieste dosticky a skontrolovat profil kontinua na tienidle. Pre prehladnost st
uvadzané len niektoré grafy, grafy pre vsetky merania si dostupné v prilohe [A.T]

Vysledky pre 2 mm dosticku

2mm dosticka produkuje kontinuum, avSsak pre vsSetky mozné kombinacie
vstupnej energie a numerickej apertiry st narasty intenzity v modrej casti spek-
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tra malé (Obrézok. Celkovo, vsekty spektra generovaného kontinua vyzeraja
velmi podobne. Pre vyssie energie sa zdd, ze numerickd apertira nemé vobec
vplyv na generované kontinuum. Pre nizsie energie sa zacina slabo prejavovat
ocakavana zavislost a pri maximalnej numerickej aperture nie je kontinuum vobec
pozorované, na IR citlivom tienidle pozorujeme len slabu ¢ervent stopu, ktora po-
chadza z laseru. Taktiez pri minimalnej numerickej apertire pri nizkych energiach
nedochadza ku generovaniu kontinua, pravdepodobne z dovodu, Ze vycloneny zva-
zok je prilis uzky a svetlo dopadajice do dosticky je preto prilis slabé, na to, aby
dochadzalo k dostatocnej autofokusacii v ramci drahy 2mm.

Vysledky pre 3 mm dosticku

Pouzitd 3mm kremennd dosticka vykazuje ukazkovu zavislost na vstupnej
energii a numerickej aperture, preto si vysledky pre 3mm dosticku vynesené
vo vacSej verzii pre kazdd hodnotu vstupného vykonu na obrézkoch [3.5H3.9]
Naopak, stihrnné vysledky st dostupné v prilohe [A.2] Pre Tubovolnii hodnotu
Wi, zo zvoleného intervalu je pozorovana rovnaka tendencia v tvare spektra -
pre NA = 0,01 je zaznamenany vyznamny néarast v intenzitach v modrej casti.
Této zavislost sa silnejSie prejavuje pre malé energie (Obrazok nez pre velké
energie (Obrézok , kde pri velkom otvore clonky je rozsirenie do modrej ob-
lasti menej vyznamné, a pre maly otvor clonky je toto rozsirenie velmi vyrazné.
Vyhodou situécie, ktord nastéva pre velkost otvoru clonky uprostred (N A = 0,03,
NA =0,04) je plochost spektra. Vyborné generovanie kontinua v 3 mm tiez pri-
sudzujeme aj dobrej ¢istote materialu.

Vysledky pre 4 mm dosticku

Bolo ocakévané, ze 4 mm dosticka bude vykazovat este lepsie vlastnosti nez
3mm, kedZe s rastiicou drahou v materiali, ma pulz priestor k dramatickejSiemu
rozsirovaniu. Pre vysoké energie vykazuje 4 mm dosticka podobné spravanie ako
2mm dosticka. Spektra si skoro rovnaké, tvar spektra kontinua je pre energie
nad 100 pJ takmer nezavisly na numerickej apertire. Pre nizke intenzity sa na-
opak prejavuje zavislost na numerickej aperture, ale t4 nie je ,monoténna“ -
na rozdiel od 3mm dosticky, k najvacsiemu posilneniu modrej ¢asti nedochadza
pri NA = 0,01. Modra cast je posilend pre NA = 0,03 a NA = 0,04 pri energiach
Wi = 97uJ a Wy, = 53 uJ a pre NA = 0,02 pri Wy, = 29uJ. NA = 0,01
hré skor v prospech vinovych dizok v prostrednej casti zaznamenaného spektra.
Pre NA = 0,056 a NA = 0,06 uz nie je generované ziadne kontinuum. Je sa-
mozrejme mozné, ze tato dosticka negeneruje kontinuum lepsie nez predchadzaj-
uca z dovodu opotrebovanosti a necistotach v zlozeni. Zaujimavou ¢rtou spektier
kontinua generovaného v tejto dosticke je aj ,zvlnenie“ pre malé energie a malé
apertury, ktoré mozu byf vysvetlené interferenciou v kuze2oj emisii kontinua.

Sthrnné vysledky k 4 mm dosticke st k nahliadnutiu v prilohe
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Vstupné energia W;,=202uJ
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Obréazok 3.5: Spektrum femtosekundového kontinua pre rézne hodnoty numeric-
kej apertary, 3 mm dosticka, vstupna energia W;,, = 202 uJ.

Vstupna energia W;,=163nJ

100

L 80

g
|

Intenzita (a.u.)

I/ I/ T I/
400 500 600 700 800
Vinova dizka (nm)

Obréazok 3.6: Trojmilimetrova dosticka, vstupna energia W;, = 163 uJ.
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Vstupna energia W, =131pJ
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Obrézok 3.7: Trojmilimetrova dosticka, vstupna energia W;,, = 131 uJ.
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Obréazok 3.8: Trojmilimetrova dosticka, vstupna energia W;,, = 97 uJ.
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Vstupna energia W;,=53uJ
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Obrazok 3.9: Trojmilimetrova dosticka, vstupna energia W;, = 53 u.J.
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Obrazok 3.10: Porovnanie spektra kontinua generovaného v dostickach pri NA =
0,03, Wy, = 163 puJ na zaklade hrubky dosticky.
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Zhrnutie vysledkov pozorovania

Doteraz sme sa venovali ernergii a numerickej apertire. Pozrime sa na vplyv
hrabky dosticky. Zda sa, ze hrubka ma vplyv na to, pri akom vstupnom vykone
a numerickej apertire je mozné superkontinuum generovat, tj. kedy su fokusovacie
podmienky prilis slabé. Napriklad 4 mm hruba dosticka generuje dostatoc¢ne in-
tenzivne superkontinuum aj pri vstupnom vykone zoslabenom filtrom s OD = 1,0,
kym na 2mm hrubéa dosticka nedokaze pri OD = 0,8 generovat kontinuum pre
NA = 0,01, ani pre NA = 0,06. Pre prehladné porovnanie tvarov spektier konti-
nua pre rozne dosticky vid Obrazok [A.4]

Vlastnosti kontinua zdvisia na troch upravovanych parametroch (W;,, NA,
drs). Ukéazka variacie tvaru spektra s hriubkou je na Obrazku . Slabsie ge-
nerovanie kontinua v 2mm dosticke v porovani s hrubsimi dostickami moéze byt
pripisané nedostatocnej drahe v latke. V pripade 4 mm dosticky, pre velké ener-
gie je zaznamenané spektrum ako v pripade 2 mm dosticky, so slabSim rozsirenim
do modrej casti oproti 3 mm dosti¢ke. Pre mensie energie je zase kontinuum pro-
duktované 4 mm dostickou silnejsie, nez u 3mm dosticke. Je mozné, ze dizka
média nejakym spdsobom posobi proti generovaniu kontinua pri vacsich energi-
ach a numerickych aperturach, ale je tiez mozné, ze lepsim vysledkom branili
necistoty v 4 mm dosticke.

Oproti $tadii (Ashcom a kol., 2006)), sa aj pre malé numerické apertiry naché-
dzame radovo vo vyssich energidch pulzov (obrazok , avsak s pohybovanim
dosticky nedochadza k vyraznému poskodeniu po jednom pulze, ktoré by ge-
nerovanie kontinua znemoznovalo. Dosticka je poskodena natolko, aby nemohla
kontinuum stabilne generovat az po akumulovani skody. Aj v tomto obore energii
bola potvrdena rastica zavislost intenzity generovaného superkontinua v modrej
casti spektra s klesajicou numerickou apertirou nezavisle na hribke dosticky
a na vstupnom vykone. Hriibka dosticky méa vplyv na minimalnu hodnotu vstup-
ného vykonu a na minimalnu a maximalnu hodnotu numerickej apertury, pri kto-
rej je superkontinuum mozné generovaf. Ako optiméalne parametry pre ploché
a stabilné kontinum boli vybrané:

e hrubka dosticky dpg = 3mm,
o vstupna energia Wy, = 131 uJ,

o numericka apertira NA = 0,03 — 0,04.

Vylepsenie zaznamu za pouzitia lepsieho filtru

Stadium kontinua prebiehalo s pouzitim filtra FES0700. V¥znam takéhoto
filtra spoc¢iva v ochrane detektora, ktory by mohol byt pri dopade svetla z laseru
v plnej intenzite poskodeny. Nevyhodou filtru FES0700 vsak je, ze nepreptsta cast
svetla medzi 400 a 450 nm a tiez v oblasti medzi 450 a 500 nm st pozorovatelné
interferencné viny. Je pouzitelny prakticky pre oblast 500 — 700 nm (Obrazok
. Tie vsak nepripisujeme kontinuu, a ako je ukdzané v meraniach, pri pouziti
filtru FESHO750 uZ interfenrecia pozorovand nie je (Obrazky [A.5] [A.6). Filter
FESHO0750 méa ovela plochsiu charakteristiku priepustnosti a tiez ma aj vyssiu
priepustnost, takmer 100 %. Je pouzitIng v oblasti 400 — 750 nm (Obrazok [3.12)).
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Lepsi interferencny filter - FESHO750 - bol k dispozicii az pre dalsie me-
rania. Typickd zmena medzi spektrami zaznamenanymi oboma filtrami je uka-
zand na obrazku [3.13] Aby sme nemuseli opakovat celd sériu merani, vplyv filtra
na spektrum je demostrovany pre 3mm dosticku. Podrobné vysledky merania
su v prilohe pre fixovani NA = 0,02 a premenlivai OD , a pre fixo-
vani OD = 0,4 a premenlivii NA . Nakoniec, vysledok z merania s filtrom
FESHO750 predstavuje akési vyhladenie a interpolaciu spektra z merania s filtrom
FES0700, neprisli sme teda o vyznamné informéacie o spektre kontinua.
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Obrazok 3.11: Transmisivita filtru FES0700.
Prevzaté z thorlabs.com
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Obrazok 3.12: Transmisivita filtru FESHO0750.
Prevzaté z thorlabs.com
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Obréazok 3.13: Porovnanie spektra ziskaného kontinua pre filter FES0700, pouzity
v povodnom merani kontinua a pre filter FESHO750, pouzity pre dalSie merania.
3mm dosticka, Wy, = 131 uJ, NA = 0,04.
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Obréazok 3.14: Porovnanie zéznamov generovaného kontinua v pripade genero-
vania v Cerstvom mieste dosticky (Meranie 1) a v mieste dosticky, kde je ca-
som kumulované poskodenie (Meranie 2) za identickych podmienok (NA = 0,02,

36



3.2.3 Vyhodnotenie presnosti merania s pouzitim super-
kontinua

Superkontinuum je popularny sposob, ako z monochromatického zdroja dostat
pomerne jednoducho sirokopasmovy zdroj svetla pozadovanej kvality. Je vsak
potrebné vysetrit stabilitu takéhoto zdroja.

Jednak mozeme hovorit o dlhodobej nestabilite kontinua. Casom je konti-
nuum zoslabované, pretoze v generujtcej dosticke dochadza ku akumulovanému
poskodzovaniu (Obrézok . Pri slabych fokusovacich podmienkach je mozné
materidl dosticky Setrit, a navyse, ako bolo potvrdené vo vysledkoch v ¢asti[3.2.2]
nie je to na ukor spektralnej kvality kontinua, naopak. Opatrna volba fokusovacich
podmienok moze vyrazne vylepsif spektralne kvality kontinua. Generovanie kon-
tinua je silne nelinedarny jav. I napriek pomerne malym fluktudciam v budiacom
zvazku, dochadza v nasom usporiadani k znac¢nym fluktuaciam kontinua. Pre-
toze fluktudacie sa nepodarilo dostatocne potlacit, je potrebné vysetrit ich vplyv
na citlivost merania, teda na pomer signalu k Sumu.

V usporiadani pre experiment excitacie a sondovania je mozné vyhodne sledo-
vat vplyv fluktuacii kontinua na presnost merania, ak zaznamename len spektra
kontinua bez vlozenej vzorky a bez excitacného zvizku. Kazdé meranie pozostava
z 2 zdznamov spektra kontinua I;(A), Io(A) a ich podielu, ktory znacime S'()\),
aby sa neplietol so signdlom S(A). Pri dokonale stabilnom kontinuu, by mal byt
podiel S’ konstantne rovny jednotke. To samozrejme nie je realita. Do merania
vstupuje Sum sondovacieho kontinua, Sum meracieho pristroja a Sum ambientného
svetla. Do merania, ktoré je vykonané na vzorky vstupuje dalej Sum laseru.

Vhodnym predpokladom pre ,slusné systémy“ by bolo, Ze ide len o ndhodny
Sum, a chyba by mala klesat imerne s 1/4/n, kde n je pocet priemerovanych
snimkov a dostatoénym poc¢tom priemerovani (Aubock a kol., 2012). Délezitou
charaketeristikou je ,shot to shot® stabilita laseru (v nasom pripade sa pohy-
bovala okolo 3%) a vysledného sodnovacieho zviazku. Ak st fluktudcie v energii
sondovacieho zvéizku velké, si moze potlacenie Sumu priemerovanim ziadat velmi
dlhi akviziént dobu. Otazkou je, ¢i je mozné napriklad nastavit meranie, zamknut
laboratérium a nechat experiment prebiehat hodinu, den alebo tyzden. Aj keby to
bolo realizovatelné z hladiska generovania kontinua, merania st obmedzené aj po-
skodzovanim sktimanej vzorky. Ozarovanim vzorky mozu menit svoje vlastnosti.
Celkovo ide o maximalizaciu doby merania s prihliadnutim k obmedzeniam, ktoré
kladie médium generujice kontinuum a skiimané vzorka. Merania st vykonavané
v rezime s 50 snimkami, tj. podiel 50 priemerov.

Fluktuacie v zaznamoch sa zdaju byt najmensie prave v podmienkach, kedy
je tvorené kontinuum najslabsie (Obrazok [3.15). To odpoveda situdcii, kedy naj-
VAGSiu nepresnost do merania vnaga kontinuum samotné. Sumové data boli ana-
lyzované néslednovnym spésobom - bola uréend strednd hodnota S, okolo ktorej
podiel osciluje a tieZ bola urcend stredna kvadraticka odchylka dat v stibore og,.
Veli¢ina S’ hovori o celkovom posuve voci konstatnej jednotke, og hovori o tom,
aky je sum velky. Celkova chyba je potom dané stictom v kvadrate

o5 =0k + 5. (3.1)

V priemere sa tieto hodnoty pohybuju okolo
S =04-1072,
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05 =0,5-1072%
og =0,6-1072,

a v najlepsom pripade je mozné dosiahniif presnost

5'=02-107%
o5 =0,1-10"2%
ogr = 0,3 - 1072

V analyze strednych hodnot veliéin S’ a og su zahrnuté aj hodnoty prislicha-
juce signdlom, ktoré si uz na prvy pohlad zasumené a/alebo posunuté, takze
tym, Ze sa systematicky vyhneme nevyhodnym podmienkam (z obrazku je
vidiet, ze NA = 0,01 a NA = 0,06 nie st najstastnejsie zvolené parametre z hla-
diska Sumu) sa celkovd chyba posunie k niz$im hodnotém, tj o = 0,4 - 1072
Zapocitanie S’ do chyby merania je korektné z hladiska toho, ze hodnota S kolise
ndhodne okolo 1, a teda mozeme to povazovat za ndhodnui chybu. Relativna chyba
merania s kontinuom generovanom v tejto konkrétnej 3 mm kremennej dosticke
je odhadovana na og//S" = 0,4 % z meranej hodnoty. Pretoze veli¢inou zdujmu
je logaritmus signalu, je este potrebné spocitat este jeho chybu. Pre prenos chyb
plati

oln(S’ og
Tin(s7) = aé,)as/ = ?S, = 0,004, (3.2)

¢o znamena, ze chyba logaritmu je pevne stanovena. To je samozrejme ¢isto chyba
kontinua a nie st zahrnuté dalsie zdroje chyb. Porovnanim so strednou kvadratic-
kou chybou pulzov laseru (nepliest s shot-to-shot stability), ktora sa tiez pohybuje
okolo 0,3 — 0,4 %, mdzeme prehlésit, ze stabilita generovaného kontinua je velmi
uspokojiva.
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Obréazok 3.15: Zaznam Sumu pre rozne podmienky generovania kontinua v 3mm
dosticke.
Pre lepsiu porovnatelnost su grafy v rovnakej mierke. Graf pre W, = 53 uJ,
NA = 0,01 je ponechany len pre tiplnost a nie je sticastou vyhodnotenia.

38



3.3 Vysledky merania stopy zviazkov vo vzorke

Do miesta zodpovedajiceho hrane vstupu zvizkov do prostredia vzorky bola
umiestnend skenovacia hrana (Ziletka). Ako je vylozené v ¢asti[L.1] bola zmerand
zavislost celkovej intenzity detekovaného signalu zo zvizku v zavislosti na rela-
tivnej polohe hrany (Obrazok . Signal zo zvazkov bol pred vstupom do detek-
toru modulovany oto¢nym Sedym filtrom. Chyba merania intenzity pre sondovaci
zvazok bola odhadnutd na zdklade kolisania meranej hodnoty intenzity na 5%
z meranej hodnoty. Horny odhad chyby polohy hrany je dany chybou mikromet-
rického meradla o, = 0,5- 1072 mm. Experimentalne data boli prelozené funkciou
tmernou teoretickej zavislosti [1.2]

7 hladiska dlhodobej nestability kontinua, bolo optimalne meranie vykonat
¢o najrychlejsie, s kratkym priemerovanim a odhadom strednej hodnoty. Dlhé
priemerovanie (napr. 30s) si vyzaduje dlhsiu dobu ¢akania, kym pristroj ukéze
spolahlivii hodnotu za cenu toho, ze sa kremenné sklo poskodzuje a ubtda vlastna
intenzita kontinua. To, ¢i je meranie vykonané zostupne alebo vzostupne so zo-
slabovanym konitnuom sa mdze prejavit na vysledku fitu kriviek, preto meranie
bolo vykonané dvoma smermi - zostupne a vzostupne. Vidime, ze v pripade son-
dovacieho zvazku namerané data st dobre aproximované teoretickou zavislostou
((1.2)) a teda mozeme prehlasit, ze model Gaussovho zvéizku je v tomto pripade
velmi dobrym priblizenim. Z fitu experimentalnych dat pre zostupné, vzostupné
a priemer dvoch merani boli uréené pamametry zvizku (Obrézok .

Pre excita¢ny zviazok bol postup analogicky. Pouzili sme excitacny zvézok
na vinovej dlzke 490 nm. Excitaény zvizok je ovela stabilnej$i nez sondovacie kon-
tinuum. Odhadované chyba je preto len 2 % meranej intezity (chybové tsecky nie
st vynasané do grafu kvoli prehladnosti). Teoretickd zavislost sa v tomto pripade
zhoduje horsie s nameranymi datami. Intenzita zvazku so vzdialovanim sa od cen-
tra zrejme ubtida pomalsie nez gaussovska funkcia (Obrézok [3.17). Pracujeme so
zvazkom, ktory presiel stustavou optickych prvkov a mohol sa vplyvom toho de-
formovat, nie je vylucené, ze v parametrickom zosilovaci doslo k ,pokazeniu“
symetrie.

Pre metédu excitacie a sondovania je podstatné, aby stopa excitacného zvazku
bola znacne vécsia nez stopa sondovacieho zvizku, ako je ukdzané na obrazku
.18 Z fitovania boli urcené gaussovské polomery zvéizkov

ws = (97 £ 1) um,
we = (680 £ 20) um,
ktoré zodpovedaju plocham stop
Ay = (29,6 £0,1) 10°um?,
A, = (1450 £ 90) 10% um?.

Teda plocha stopy sondovania je priblizne 50-krat mensia nez plocha stopy exci-
tacie.
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Obréazok 3.16: Intenzita dopadajiceho vyseku zvizku v zavislosti na relativnej
polohe skenovacej hrany pre sondovaci zvazok.

Priemerna hodnota z dvoch merani je prelozena chybovou funkciou.

Meranie
120 —— Fit
100
>
S 80 -
o
S 60
C
9
£ 40-
20 -
O -
T T T T T T 1
0 50 100 150 200 250 300 350

Poloha hrany (10 pum)

Obréazok 3.17: Intenzita dopadajiceho vyseku zvizku v zavislosti na relativnej
polohe skenovacej hrany pre excitacny zvéazok.

Experimentalne hodnoty st prelozené chybovou funkciou.
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Obrazok 3.18: Ilustracia prekryvu excitacie a sondovania vo vzorke

3.4 Vysledky merania vybranych materialov

3.4.1 Prechodna transmisia vo farbive rodamin 6G v me-
tanole

Prvou sktsobnou vzorkou je laserové farbivo Rodamin 6G (RH6G) v metanole
v kyvete s hrubkou d = 1mm. Najprv bolo vykonané jednoduché transmisné
meranie (Obrazok . Bol zmerany spektralny profil sondovacieho kontinua
dopadajiceho na detektor bez vlozenej vzorky Iy (A\) (plnou ¢iarou) a po vlozeni
neexcitovanej vzorky I; (A) (¢iarkovanou ¢iarou). Z logaritmu podielu bol uréeny
absorpcny koeficient « (vztah , ekvivalentne znaceny Nyo, (modrou ¢iarou).

Jednoduché transmisné meranie poskytuje informécie o vzorke v neexcitova-
nom stave . V oblasti 500 — 550 nm neboli ziskané spolahlivé vysledky. Krivka
bola ,useknutd“ zhora oproti publikovanym datam [2.7] Ide o problém, kedy na-
razame na citlivost detektora. Hodnoty meraného transmitovaného svetla zodpo-
vedaju skor pristrojovému Sumu, nez fyzikalnemu meraniu. V oblasti do 550 nm
a nad 750 nm hodnoty nezodpovedaji redlnemu signalu, ide o vysledok ,0/0¢
z detektorového sumu, tym padom boli z grafu odstranené. V nasom merani je
platnym vysledkom absorpénd hrana v oblasti medzi 550 nm a 600 nm, kde ab-
sorpény koeficient rychlo klesi z 60 cm™! do nuly. Z dat je odéitany prispevok
Fresnelovskych strat.

Ako sa vysledok transmisného merania zmeni po excitacii vzorky? Pre vza-
jomné oneskorenie pulzov ¢ = 0,8 ps bolo urobené vyhodnotenie rovnakym spo6-
sobom (Obrazok [3.20). Pozndme I, (\). Porovnanim spektra prejdeného svetla
Lies(N) s Ip(\) vidime, ze pre 570 — 640nm je transmitovaného svetla viac,
nez svetla dopadajiceho. Pozorujeme zisk.

Vzorka je excitovand pulzom na vinovej dizke 490 nm s energiou 60 p.J. Mo-
lekuly st zo zédkladného stavu s energiou Ej, a povodnou koncentraciou molekil
Ny excitované do vyssich energetickych hladin. Excitovanim vzorky dochadza
k sthre saturacie absorpcie a stimulovanej emisie. Prave tomu odpoveda veli-
¢ina (Ng — N)o, — Noe, (podla vztahu (2.10) alebo ekvivalentne —(g — «)
(podla vztahu ({2.8))). Zosilnenie alebo zisk pozorujeme v casti, kde ¢len Nog,
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prevazi nad (Ny — N)o,. Zmena v modrej ¢iare oproti predchddzajicemu mera-
niu sa prejavi v priehlbine tesne za hranou absorpcie, ¢o odpoveda Stokesovemu
posunu spektra emisie oproti spektru absorpcie. Excitované molekuly rychlo rela-
xuju do nizsich energetickych hladin pasu a pri prechode sondovacieho kontinua,
stimulovanou emisiou deexituji do zdkladného stavu, avsak vlnova dlzka emito-
vanych foténov je vacsia, nez vinova dizka absorbovanych foténov.

Z aritmetiky logaritmov plynie, ze rozdiel modrych kriviek na obrazkoch
a m je logaritmus signalu In(S)/d, kde signal S je definovany vztahom ([2.11)).
Logaritmovanim bol urdeny stcin N(o, + 0en) (Obrézok [3.21), ktory odpovedd
zisku g s prispevkom zmeny v absorpcii Aa.

Koncentracia N (t) sa li$i v zavislosti na tom, aké je oneskorenie ¢ pulzu konti-
nua oproti pulzu excitacie. Postupnym menenim vzajomného oneskorenia pulzov
t bol premerany nabeh veli¢iny N(t)(0, + 0em) (Obrazok [3.22). Hodnota ¢ = 0
je v tomto pripade stanovena pevne pre zaciatok objavovania sa nejakého signalu.
Pozorujeme, ze sa najprv objavi tuzky signal pre ¢as 350 fs. Pre dalSie casy rastie
maximum krivky aj sirka krivky, ktora je pre dalsie ¢asy uz nemenna. Mdze ist
o chirpovanie kontinua, tj, pre t = 350 fs sa s excitaciou stretni najprv meskajuce
modro-posunuté vinové dlzky kontinua a aZ v ¢ = 500 fs neskor nabehne signal
pre vadsie vinové dlzky. To by znamenalo, ze dlzka pulzu kontinua je t, =~ 500 fs.
Alebo je moimé, 7e v ¢ase t = 350 fs st uz ervené dlzky vo vzorke, ale ne-
doslo k relaxécii excitovanych molekil na spodok péasu. To by bolo podporené
relaxa¢nou dobou 7 /= 150 fs.

Populécia excitovanej hladiny je zavisla na intenzite excitécie. T4 bola upravo-
vané experimentélne prostrednictvom F'7 (Obrézok , kde boli umiestnované
filtre s roznymi optickymi hustotami. Pre 6 testovanych filtrov sa zd4, Ze tvar
spektra sa s intenzitou excitdcie nemeni (Obrazok a tiez, ze In(S) skaluje
linedrne s intenzitou excitdcie (Obrazok [3.24)).

Odhadnime este koncentracie absorbujucich a excitovanych molekil v case
t = 0,8ps. Na vlnovej dizke A = 550 nm je Nyoa (550 nm) ~ 60 em~'. Pri Géin-
nom priereze absorpcie o, = 0,7 - 1071 ¢m?, to znamens koncentriciu molekl
v zékladnom stave Ny ~ 88 - 10'® em=3. Na vlnovej dlzke A\ = 600 nm, kde je
0, ~ 0 a 0gn = 1,4-107%em?, je podla vztahu koncentrécia excitova-
nych molekil N (800 fs) ~ 4,9 - 10 cm™3. Z podielu N =~ 5%N,. Excitovanych
je priblizne péaf percent molekul.
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Obrazok 3.19: Absorpcia neexcitovanej vzorky RH6G v metanole.

Plnou ciarou je znazornené spektrum dopadajiiceho svetla, ¢iarkovanou ciarou
je znédzornené spektrum transmitovaného svetla. Modrou ¢iarou je znazorneny
absorp¢ny koeficient «, tiez rovny Nyo,. Z dat je odcitany prispevok
Fresnelovskych strat.
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Obrazok 3.20: Absorpcia a zisk excitovanej vzorky RH6G v metanole.
Plnou d¢iarou je znazornené spektrum doapadajiceho svetla, ¢iarkovanou ¢iarou
je znazornené spektrum zosileného svetla. Modrou ¢iarou je znazornena veli¢ina

(Ng — N)o, — No,,. Data su pre oneskorenie pulzov 0,8 ps. Z dat je odéitany
prispevok Fresnelovskych strat.
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Obrazok 3.21: N(o. + 0,) pre oneskorenie pulzov ¢ = 0,8 ps vo vzorke vzorky

RH6G v metanole.

Plnou ¢iarou je znazornené spektrum svetla prejdeného neexcitovanou vzorkou,

¢iarkovanou ¢iarou je znazornené spektrum zosilneného svetla. Cervenou ¢iarou
je zndzornend velicina (N (o, + Oem)-
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Obrazok 3.22: N(o, + 0ep) pre rozne hodnoty oneskorenia sondovacieho pulzu
oproti excita¢nému pulzu vo vzorke RH6G v metanole.
Kazdy z grafov je posunuty o 10 em~! oproti predchadzajticemu pre lepsiu
citatelnost.
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Obrazok 3.23: Signal S v zavislosti na intenzite excitacie pre oneskorenie 40 ps
vo vzorke RH6G v metanole.
Tvar krivky signalu sa so zmenou intenzity excitacie nemeni.
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Obréazok 3.24: Maximum [n(S) v zavislosti na intenzite excitacie pre oneskorenie
40 ps vo vzorke RH6G v metanole.
Maximum [n(S) skaluje linedrne s intenzitou excitacie.
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3.4.2 Prechodna transmisia v nanokrystaloch CdSSe

Druhou vzorkou bol farebny filter s oznacenim 1754 hrubky d = 2,0mm,
ktory predstavuje sklo dopované nanokrystalmi C'dSSe. Excitacia bola na 490 nm
s energiou 60 u.J.

Pre filter 1754 boli zmerané signdly S v zavislosti na polohe oneskorovacej
drahy v rozsahu 0 — 17 ps s krokom po cca 100 fs pre oblasti ndbehu signalu,
a postupne zvacsujucim sa krokom pre dalsie polohy drahy. Bod ¢t = 0 je opét
voleny ako bod, kde sa signél za¢ina objavovat (Obrazok [3.25)). Pre niekolko
vlnovych dlzok, bola vySetrena Gasova zéavislost In(S) (Obréz.

Pozorovany signal je mensi nez v pripade farbiva RH6G, avsak citlivost me-
rania s kontinuon 0,4% je stale postacujica. Rovnako je tomu v pripade loga-
ritmu signalu, kde je absolitna chyba 0,004 . V tomto pripade je pouzité
len jednoduché znacenie In(S), pretoze zisk nepozorujeme. V skle s polovodico-
vymi nanokrystalmi nemozeme ocakavat opticky zisk, vzhladom k silného vplyvu
povrchovych stavov, ktoré zachytavaju excitované elektrony a vedd k absorpcii
z excitovanych stavov. Pozorujeme saturaciu absorpcie a indukovani absorpciu
do vyssich stavov. To o aky jav ide, urcuje znamienko In(S). Napriklad pre kladny
In(S) prevlada saturdcia absorpcie. Pre zaporny In(S) prevlada excitacia do vys-
sich stavov.

Nabeh In(S) v ¢ase je pre niekolko vlnovych dizok v detaile zobrazeny na ob-
razku . Pre vlnovii dlzku 530mnm sa po vplyvom exciticie objavi nérast
v In(S), s peakom okolo hodnoty 500 fs. Nachadzame sa v oblasti pred absorp¢-
nou hranou (asi 560 nm). Nosice st vyexcitované do vyssej energetickej hladiny,
uz nemoézu absorbovat, a tym sa zvysi priepustnost vzorky, prevlada saturacia
absorpcie.

Pre vicsie vlnové dizky leziace na hrane absorpcie (550 — 580 nm) najpry
dochadza k slabému saturovaniu absorpcie, ale s rasticim ¢asom objavuje po-
kles v In(S), ktory je najvyznamnejsi pre 1,1 ps. Doba zivota 7 tychto stavov je
odhadovana na 0,5 — 1,0 ps (vid obrézky , . Experimentalne data boli
prelozené funkciami typu Aexp(—t/T) + yo, kde yo je interpretovana ako dlho
zijuca zlozka, ktora sa na tomto intervale javi ako konstanta. Urcené doby zivota
pre 530nm a 600 nm st v ramci chyby urcenia zhodné.

Prehladna schéma elektréonovych prechodov stuvisiacich so sondovacim pulzom
je na obrazku . Prechody st znazornené oranzovymi sipkami. V ramci ob-
jemovych stavov polovodi¢a pozorujeme saturaciu absorpcie z valenéného pasu
(VB) do vodivostného pasu (CB). Elektréony st zachycované do hlbokych pasci
(DT), stvisiacich s koneé¢nym objemom nanokrystalov, a do povrchovych stavov.
Sipkami hore st zndzornené prechody do vyssich stavov z hlbokych pasci a povr-
chovych stavov. Tieto vysledky sa zhoduji s inymi vysledkami v praci Simurda
(2006), kde je merana casové zavislost signdlu v podobnom filtri (Obrazok [3.31)).
Pre dlsie casy sa velkost indukovanej absorpcie nemeni, ¢o odpoveda dlhej dobe
zivota povrchovych stavov (Némec, 1999).
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Obrézok 3.25: Spektrélne zavislosti [n(S) pre rozne hodnoty oneskorenia pulzov

vo filte 1

754.

Kazdy graf je posunuty o 0,1 oproti predchadzajicemu pre lepsiu ¢itatelnost.
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Obrézok 3.26: In(S) v zavislosti na oneskoren{ pulzov pre rozne vlnové dizky vo
filtri 1754.
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Obrézok 3.27: Nabeh In(S) pre rozne vinové dlzky vo filtri 1754.
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Obréazok 3.28: Fit ¢asového poklse (n(S) pre 530 nm vo filtri 1754.
Z fitu bola urcené doba zivota excitovanej hladiny 7 = (530 4 80) fs.
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Obrazok 3.29: Fit ¢asového poklse In(S) pre 600 nm vo filtri 1754.
Z fitu bola urcend doba zivota excitovanej hladiny 7 = (880 % 390) f's.
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Obréazok 3.30: Schéma elektronovych stavov v polovodicovych nanokrystaloch.
C B oznacuje vodivostny pas, V B oznacuje valen¢ny pas, DT oznacuje hlboké
pasce. Oranzovymi sipkami su znazornené elektrénové prechody. Elektrony su
excitované do vodivostného pasu, niektoré z nich st zachytené do hlbokych
pasci a povrchovych stavov, odkial st excitované do vyssich stavov.
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Obréazok 3.31: Publikované meranie dynamiky a spektra (vlozeny obrazok) filtre
1754, excitacia 400 nm, sondovanie femtosekundovym kontinuom generovanym

vo fotonickom vldkne.

Prevzaté z [Simurdal (2006).
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3.5 Diskusia experimentalnych vysledkov

V prvej casti experimentalnej prace je dokladne rozobrana problematika gene-
rovania femtosekundového kontinua v kremennej dosticke. Hlavnym problémom
generovania kontinua, ktory bolo potrebné vyriesit je, ze médium sa pri pouziti
plnej intenzity budiaceho IR zvézku rychlo poskodzuje takym spdsobom, ze dalsie
generovanie je znemoznené. Na zaklade ¢lanku [Ashcom a kol.| (2006)), kde bolo
experimentalne ukazané, ze pri malej numerickej apertire, je mozné generovat
kontinuum a pritom neprekrocit prah poskodenia média, bola systematicky pre-
meriavana zavislost tvaru spektra kontinua na numerickej apertire a vstupnom
vykone. Oproti autorom Ashcom a kol. (2006|) prebiehalo meranie stéle v obore
pomerne vysokych vstupnych energii. [lustracne je na obrazku zobrazené kon-
tinuum snimané pri NA = 0,02 a W;,, = 53 uJ. K poskodeniu dosticky skutocne
dochadza aj za tychto ,slabych“ fokusovacich podmienok, Meranie 2 je vysledkom
takéhoto poskodenia, Meranie 1 je zadznam z kontinua generovaného v dosticke
po posunuti. Ako vidime, toto poskodzovanie nie je tak dramatické, v zmysle,
ze sa mu da zamedzif posuvanim dosticky a je mozné v takomto jednoduchom
usporiadani generovat kontinuum, ktoré vydrzi rozumni dobu pre meranie.

Bola preukazana zavislost tvaru spektra kontinua na fokusovacich podmien-
kach a bolo umoznené vybrat optimalne podmienky. Tiez bolo zistené, ze konti-
nuum vykazuje podobni troven fluktudcii ako samotny laser, tj cca 0,4%. Hlav-
nym vysledkom prvej ¢asti exeprimentalnych vysledkov je generovanie kontinua
stabilného a plochého v oblasti zaujmu. DalSie vylepSenia st mozné pouzitim
kvalitnejsej dosticky, pretoze sa ukazalo, Ze aj cistota materidlu méa vyrazny
vplyv na generované kontinuum, a kontinualnym postavanim dosticky, ¢im by bolo
mozné zaroveni predlzit Zivotnost dosticky.

Citlivost usporiadania nie je dostatocnéa pre meranie velkych absorpcii. Aj na-
priek tomu, ze kontinuum bolo generované v celom potrebnom obore, v pri-
pade rodaminu nebolo mozné merat absorpény koeficient o va&si nez 61 cem 1.
Tam je transmitované svetlo na prahu rozlisenia detektora. AvSak pretoze emi-
sia je spektralne posunutd oproti absorpcii, to meraniu zisku neprekaza. Problém
u ziskovych médii moze byt tiez luminiscencia, ktora sa prekryva so ziskom. V na-
som uporiadani bola maximéalne potlacena déslednym priestorovym filtrovanim
a zvysok bol zaznamenany a numericky odstraneny.

Usporiadanie povoluje meranie s dobrym c¢asovym rozlisenim, avsak miestami
dochadza k narastom celkovej intenzity spektra, aj ked je ocakavany monotonny
pokles (vyraznejsie u rodaminu, ale tiez u filtru). Takyto jav mdzeme vysvetlit
indukovanymi zmenami v indexe lomu vplyvom excitacie, ¢im je kontinuum viac
fokusované a strbinou detektoru prejde viac svetla.

Testovanie experimentu excitécie a sondovania na metanolovom roztoku roda-
minu 6G jednoznacne demonstruje moznost merania optického zisku. Testovanim
na filtri 1754 bolo zase ukézané, Ze je mozné pozorovat aj iné javy, ktoré ne-
produkuju zisk. Nakoniec, porovnanim priebehu oboch signalov (Obrazky
a bol odhadnoty vplyv chirpu v kontinuu asi 500 — 600 fs pre dané usporia-
danie. Chirp mo6ze byt v budtcnosti korigovany experimentalne prostrednictvom
mriezok, alebo numericky.
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Obrézok 3.32: Normalizované spektrd N (o, + 0epn,) pre rézne hodnoty oneskorenia
sondovacieho pulzu oproti excita¢nému pulzu vo vzorke RH6G v metanole.
Chirp sondovania sa uplatiuje v rozmedzi 0 — 500 fs. Najprv nabieha signél
z kratkych vlnovych dizok a az potom sa objavuju dalsie vlnové dizky.
Normovanie poukazuje na nemenny tvar spektier po 500 f's.
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Obrazok 3.33: Spektra In(S) pre rézne hodnoty oneskorenia sondovacieho pulzu
oproti excita¢nému pulzu vo filtri 1754.
Najprv sa objavuje nasytenie absorpcie pre vlnové dlzky pred absorpénou
hranou a neskdr sa objavuje signdl pre vacsie vinové dlzky. Peak pre 530 nm
a peak pre 560 nm st navzajom posunuté o asi 600 fs.
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Zaver

Hlavnym cielom bakalarskej prace bola stavba a optimalizacia experimental-
neho usporiadania pre meranie prechodnej transmisie metédou femtosekundovej
excitaciu a sondovania, ktoré by bolo vhodné pre spektralne sirokopasmové mera-
nie optického zisku vzoriek. Usporiadanie vyuziva excita¢ny femtosekundovy pulz
(vystup parametrického generatoru) a sondovaci pulz tvoreny femtosekundovym
kontinuom.

Podrobne boli studované podmienky generovania kontinua a jeho detekcie.
Vplyv fokusovacich podmienok ako je numericka apertira N A, vstupny vykon
Wi, a hrubka pouzitého média d na tvar a stabilitu kontinua generovaného v kre-
mennej dosticke boli dokladne preskiimané, aby bolo mozné minimalizovat ic¢inky
akumulovaného poskodzovania generujiceho média a zaroven zachovat vykon
a fluktuacie limitované fluktuaciami laseru. Bolo zistené, ze v danom obore energii
vsetky 3 menené parametre maju vplyv na vysledny tvar kontinua a bolo mozné
zvolit findlne parametry tak, aby bolo kontinuum ploché v oblasti zaujmu. Konti-
nuum z hladiska fluktuécii pri mnohonasobnom priemerovani zachovava vlastnosti
laseru s RM S =~ 0,4% s vynimkou pripadu malych apertir, kedy su fluktudcie
vacsie.

Usporiadanie merania pre jednokanélové Sirokopasmové sondovanie bolo tes-
tované na dvoch vzorkach, ktorych fyzikalne vlastnosti s dobre zname - laserove
farbivo rodamin 6G (roztok v metanole) a komercny filter 1754 (nanokrystaly
CdSSe).

Zisk v rodamine bol rozobrany z pohladu populacnej dynamiky aj z pohladu
praktickych parametrov - koeficientom zisku g a absorpcie o. Optimalizované Si-
rokopasmové kontinuum bolo spolahlivym nastrojom k zadznamu celych spektier
a vzhladom k detekénym moznostiam boli ziskané spolahlivé merania v sprektral-
nabehu signalu v zavislosti na ¢asovom prekryve pulzov excitacie a sondovania
bol odhadnuty chirp v kontinuu. Transmisné spektra vzorky maji nemenny tvar
pre pripad, kedy sondovanie dorazi po excitdcii. Transmisné spektra taktiez ne-
menia tvar s intenzitou excitacie a maximum [n(S) skaluje linedrne s intenzitou
excitacie.

Vo filtre 1754 zisk pozorovany nebol. V polovodicovej vzorky bola naopak
pozorovana saturacia absorpcie pred absorpénou hranou (560 nm) s excitaciou
nosicov do vyssich energetickych hladin za absorp¢nou hranou. Nabeh signalu
mal podobny priebeh ako ndbeh signalu u rodaminu 6G, a teda opat sa prejavuje
chirpovanie kontinua (asi 0,5ps). Dalej bolo demonstrované meranie prechodne;
absorpcie v tejto vzorke v dlhsom ¢asovom intervale.

Bolo demonstrované, zZe postavené experimentalne usporiadanie s optimalizo-
vanym generovanim femtosekundového kontinua je spolahliviym a presnym na-
strojom pre Sirokopasmové sondovanie a taktiez ze v postavenom usporiadani je
mozné vo vybranych vzorkach merat zisk, excitaciou indukované zmeny v absorp-
cii a ich ¢asovy vyvoj.

Usporiadanie vynika sSirokou laditelnostou excitécie a Sirokopasmovym son-
dovanim, pre zvysenie citlivosti pomeru signdlu ku Sumu, by bolo potrebné dalej
zlepsit postup merania a detekcie a zaznamenavat jednotlivé pulzy.
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A. Prilohy

A.1 Optimalizacia generovania femtosukdového
kontinua

V tejto prilohe su k dispozicii grafy zhriujice uplné merania k ¢asti [3.2.2]
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Obrazok A.1: Tvar spektra generovaného kontinua v 2mm dosticke v zavislosti
na numerickej apertire pri konstantnej vstupnej energii. Sthrnné vysledky:.
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Obrazok A.2: Tvar spektra generovaného kontinua v 3mm dosticke v zavislosti
na numerickej aperture pri konstantnej vstupnej energii. Sthrnné vysledky:.
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Obréazok A.3: Tvar spektra generovaného kontinua v 4mm dosticke v zavislosti
na numerickej apertire pri konstantnej vstupnej energii. Sthrnné vysledky.
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Obréazok A.4: Porovnanie kontinua generovaného v dostickach pri NA = 0,03
na zaklade hribky dosticky.
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Obrazok A.5: Porovnanie spektra ziskaného kontinua pre filter FES0700, pouzity
v povodnom merani kontinua a pre filter FESH0750, pouzity pre dalsie merania.
3mm dosticka, NA = 0,02.
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Obréazok A.6: Porovnanie spektra ziskaného kontinua pre filter FES0700, pouzity

v poévodnom merani kontinua a pre filter FESH0750, pouzity pre dalsie merania.
3mm dosticka, W, = 131 uJ.
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