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Kapitola 1
Uvod

V této praci je zkouméana schopnost nanodiamantwykavat nelinearni
opticky proces generovarnieti harmonické frekvence. Tento material ma jidgtédne
fyzikalni  vlastnosti  (vysoka tvrdost, chemicka imeast, netoxinost,
biokompatibilita,..), které ho ipdukuji pro optické a jiné aplikace. Jeho linearni
optické vlastnosti byly jiz rozsahle zkoumany, n@gvyzkum nelineéarnich optickych
vlastnosti je vzacny. Tento vyzkum dava informaceni@roskopickych vlastnostech

materialu a dale umdénje posouzeni vhodnosti nanodiamantu ke konvemzowé
délky.

Kapitola 2
Zakladni teoretické podklady

2.1 Nelinearni vlnova rovnice

Zakladem nelinearni optiky je nelinearni vinova nmice. Lze ji odvodit
podobnym zpisobem jako v optice obvykle pouzivanou vinovou fovn
z Maxwellovych rovnic (1)-(4):

xH-22 = ] @
0xe+9B - ¢ )
ot
OD=p 3)
OB =0 (4)



kde H je magneticka intenzita,é elektricka intenzita,émagnetické indukce,

D elektricka indukce} proudova hustota @ nabojovéa hustota.

Jelikoz budeme pracovat jen s nevodivym nemagngtickhomogennim

prostedim bez nabdj plati, Ze:
J
=
(5)

kde 1, je permeabilita vakua a fepermitivita daného prosdi.

V nelinearni optice se zavislost polarizaé na E rozepiSe do mocninné

fady(jejiz prvniclen odpovida linearni optice), takEe Ize vyjadit jako:

D=s, E+ p*:go(éwm E+ y® EE+ YO EE Ej ®)

kde &,je permitivita vakua gy je tenzor elektrické susceptibility. Takto vyfadé D

muzeme rozloZit na linearni a nelineatast(v E) a s vyuzitim:
£= 5,1+ x?) Y

prepsat do tvaru:
D=¢cE+y®PEE+Yy®EEE+..=¢E+Pun (8)

Dale uz obvyklym zfisobem odvodime vinovou rovnici(podrafinv [1])
Provedeme rotaci na rovnici(2), zamime na praveé strarporadi casove a prostorové
derivace, vyuzijeme vztah(5) a (8), dosadime z (1) a ziskame vinovou ravwéc

tvaru:

- 2 - 2 B
OxOxE+ ,uogaaE =—u, 9 GENL (9)

t2




2.2  Aproximace pomalé zmény amplitudy

Rovnici (9) Ize upravit podle rovnosti z vektoroaéalyzy:

DxDxE:D(DEEj—AE (10)

Prvni¢len v nelinearni optice v prasdi bez nabdj nemizeme jednodusSe jako

v linearni optice vdsledku rovnice (3) zanedbat ®v vztahu (8) proI3. Nicmeérg

v disledku dale provedené aproximace a také faktu,d¥®@z@ni vazanych vinovych
rovnic uctlame pro rovinné viny, jej vypustit iieme. Pokud také uvazime, Ze kazdeé
vinéni mizeme zapsat jako Fourngr integral, tedy jako superpozici

monochromatickych vin (11), tak vinovou rovnici sgkime ve tvaru [2]:

E(r,t) = TE(w, re"“dw (11)
AE(w,r) + o E(w,r) = =ty P (1) (12)

Elektrické pole vyjatime ve tvaru rovinné viny&¢i se ve srru z:
E(wr) = aA(z)e (13)

kde r:lje jednotkovy vektorA(z) amplituda vigni ak je vinctet, ktery lze vyjatit ve

tvaru:
k=" (14)

kden je index lomu, pro &z plati:

n=./& U, (15)

kde & je relativni permitivita g4 je relativni permeabilita daného priasti.



Vyjadieni (13) dosadime do rovnice (12), a pokud se anagali vireni bude
meénit pomalu, nizeme zanedbat jeji druhou derivaci a ziskdme takicove tvaru
(podrobrji v [1]):

0AD) _ 1y aPw.(w,2) (16)

0z 2k

2.3 Rovnice vazanych vin

Pfi generaci vy$Sich harmonickych frekvenci jsou dimé&xitomny d¥ viny,
puvodni a generovana. Jelikoz se budeme zabyvat ayginiati harmonické frekvence

(dale THG), tak budeme vyj&alvat polarizace obou wni takto:

P1(w=3w-w-w) = £,x® (Bw,~w—w) E2 (30) Ex () E1 () a7

P2 (Bw= w+ w+ @) = £, (W, w, W) E1(c) E1(w) E1()

kdex® je tenzor nelinearni susceptibilitietinoradu. Jedna se o interakiii¢in, proto
na pravé stran (17) vystupuje saiin tii amplitud. Komplexni sdruzeni amplitudy
odpovida od&tani frekvence, tznA(-a), coz vyplyva z (11), pokud provedeme
inverzni Fourierovu transformaci [2].

Jestlize do (17) dosadime z (13), a pak vysledmgaargdlame do rovnice (16),
ziskame d¥ rovnice vazanych vin odpovidajici @wa gitomnym virgnim — na

zakladni a nateti harmonické frekvenci:

OAND Ky e s )
oz 26(0) X Buw-w-w)AA A expl(k, —3k,)2) "
aAZ(Z) = Ik2 ©) _
0z  2¢(3w) Eo X (w, w, ) AA A expli(3k; —k;)2)

ObecnéreSeni této soustavy diferencialnich rovnic by bgldizné, nicmés
v disledku nizké efektivity THG fZeme pedpokladat, Zze se amplituda@avedniho

vinéni prakticky nemni, tedy prvni rovnice je rovna 0. Druhou rovnicgjdive



vyieSime pro fipad, kdy jsou obvinéni zfazovana, tedylk = 3k; - k; = 0. Integrovat
budeme fes délku média za okrajovych podminek; (0) =0,A (L) = A (0). Prvni
podminka vyjatlje, Ze ped vstupem do meédia neobsahuje paprseknvima teti
harmonické frekvenci, druha, Ze se amplitddar médiu nezréni, coz vyplyva z prvni

rovnice, kterou jsme polozili rovnou nule.

e XD (ww A

0z o 28 3
( ) (19)
- £ x99 (w, w,w) A (0)L
A(L) 25(30)) X ( )A (0)
Intenzitu daného vini sp@teme z (19) podle tohoto vztahu:
edn,ck?
I, =2g,n,0 Al* =022 (YO (,00,00) ] AP (O)L 20

kden, je index lomu prosedi @i frekvenci 3v. Pokud podobhivyjadiime intenzitu; a

vyuzijeme vztahu (14), tak (20) upravime do tvaru:

anSw’

©) 20312
1&fC%JGM»QI(auuaﬁ|1L (1)

, =
Finalni Gpravu provedeme pouzitim defidic £,¢, , w= 277; a vztahu (15):

3

2n n,c’eZA?

(Y@ (@ ww)12L? (22)

2

kde n; je index lomu prosedi pro vinu na zakladni frekventi, a A; jsou intenzita a
vinova délka vstupniho vémi.

Z m&teni intenzit vstupujiciho paprsku na zakladni fegiai a vystupujiciho na
tieti harmonické frekvenci tak iheme ukit velikost nelinearni susceptibility v daném

Smeru:



xO = =0 = (23)

24 Vliv sfazovani

Pokud budeme uvaZovat obecnou hodndky pak integrace druhé rovnice v

(18) povede k tomuto vysledku:

b @aafi (oKL /2)* (24)

> 2n’n,c 52/]2

Intenzita se tedy #mi jako funkce sint Z pozadavkulk = 0 a definice (14)
vyplyva v gipad THG tato podminka na index lomu:

nEBw) = N(w) (25)

Toho Ize ¥Zko doséhnout, jelikoz latky vykazuji jev zvany maini disperze,
kdy index lomu je rostouci funkci frekvence. V Uakdrekvergnim pasu lze (25)
dosahnout pomoci anomalni disperze, kdy je indemuldklesajici funkci frekvence,
nicméré zde dochazi ksilné absorpci. Druhou moznosti gaizpi dvojlomnych
krystali. U t€ch se v zavislosti na uhlg ktery svira sir Sireni s optickou osou, ¢ni
index lomu pro vigni, které je polarizované v roruréené optickou osou a snem

>

Siteni. Index lomu se da s§itat podle vztahu [1]:

1 sin®8@  cos @
(n (H))Z = NZ + n2 (26)

(o]

kde ne je mimaadny index lomuNe je hlavni hodnota minfadného indexu lomu @&,
je fadny index lomu. Kombinaci vztal{25) a (26) je mozné &it uhel 8, aby sk bylo

nulové:
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11
n(«)° n,(GBw)’
11
N.GBw) n,(Bw)®

6 = arcsi (27)

Nat&enim dvojlomného krystalu je tedy mozné€mt sfazovani, u izotropnich

krystal je Uplné sfazovani nedosazitelné.

2.5 Vliv prostiedi na optické vinéni

Optickeé viréni se na rozhrani dvou préedi rozéli na odrazené a prochazejici.

Pro amplitudy&chto vin plati tzv. Fresnelovy vzorce[3]:

_ 2siné, cosb,
" sing +6,)cos@, -6,)
2siné, cosg,
T — t I
<~ sing +8)
tg(d - 6)
R="—"—""A
tg(f +4)
_~—sin@ -46)
~ sin@ +6)

A

(28)

kde T, je slozka proslé viny polarizovana roveakhe k roviné dopadu, Ty je sloZzka
polarizovana kolmo k rovindopadu, stejné ozdéeni je pouzito u odrazeného #in

s amplitudouR a pavodniho virgni s amplitudotA. 8; a 8 jsou Uhly dopadu a lomu.
V piipact kolmého dopadu zthto vzord plynou pro pordry intenzit proSlé a
odrazené viny i intenzi€ pavodniho vikni s vyuzZitim Schnellova zakona tyto

vztahy:

_ 4n,
(1"_7
(n, +2)°

2
n,+1

kde T resp.® je poner proslé resp. odrazené intenzificvintenzi€ pavodniho virgni.

(29)

11



2.6 Gaussovské svazky

Rozdleni intenzity Gaussovskych svdizje dano podle rovnice:

_ L
| —Ioex{i aﬁ} (30)

kde ap je stedova pologka ar je polongr svazku.
Gaussovsky svazek si v kazdém bpo cest sveho Feni uchovava sy profil.

Pouze se #ni jeho velikostw(z) a zakiveni vinoplochyR:
/1 2
z
2)=w,| 1+ — 31
(2) 0[ ( Ozj j (31)

R(2) = z(1+( i J J (32)

Z téchto vztali je vidkt, Ze nejmenSi poloén svazku jeapy, vtomto mist

umig’ujeme poatek soustavy seéadné. Zde ma také svazek stejnou vinoplochu jako

rovinna vina.

2.7 Nanodiamant

Nanodiamant si uchovava vlastnosti diamantu popgané®du, ale jeho optické
vlastnosti jsou vyznamin pozmenény piéitomnosti hranic zrn, které vytke§i noveé
energetické hladiny. Jako material jej Ize vyudiimo jiné ve spintronice, zpracovani
kvantoveé informace a adaptivni mikrooptice.

Nas vzorek rostl na rkmikovém substratu orientovaném ve éam (100)
metodou rozkladu plyn v mikrovinném plazmatu (7). Byla pouZita &nmetanu a
vodiku, tlak 30 mbar, vykon mikrovin 1300 W. uft krystali probihal pi teplotach
600°C - 850C. Po odstraimi kiemikového substratu pomoci litografie a leptani KOH
zustal ve stedu vzorku tenky film o tlou€e 1 um, skladajici se z nahogn

orientovanych krystélo maximalni velikosti 100 nm.

12



Kapitola 3

Experiment

3.1 Experimentalni soustava a podminky experimentu

|| = ; -
v vzorek . ——|

Obrazek 1 — experimentalni soustava

Na obrazku 1 je schématicky zobrazena experimdnsalmstava. F1 zdafiltr,
ktery propousti jen nastavenou frekvenci 1200 nwcHazi zde ke ztr&20% energie.
L1 a L2 ozndauje ¢ocku s ohniskovou vzdalenosti= 9 cm. F2 jsou dva filtry, které
nepropusti fvodni vireni a také snizi intenzitureti harmonické, na kazdém filtru
dochazi k poklesu intenzity na 48%.

Laserovy svazek byl generovan femtosekundovym n-gtfirovym
laserem Tsunami (Spectra Physics), ktery byl zesisilovégem Spitfire s opakovaci
frekvenci 1kHz, a jeho vinova délka byla nastavanaptickém parametrickém
zesilov&i TOPAS na 1200 nm. Taktofipraveny svazek th zméienou energii
v jednom pulsu 0,55 acasovou délku 100 fs. #nér svazku dopadajiciho na prvni
filtr byl 1,7 mm.

Vykon v jednom pulsu i¥zeme uéit z energie pulsu ze vztahu:

E= TP(t)dt = Tpmax exp(—;j dt (33)

kde Pmax je Sptkovy vykon, 7 je ¢asova konstanta odpovidajici danému pulsu. Po

provedeni integrace a vyjéhi 7 pomociz swyw Ziskdme vztah pro Sfkovy vykon:

13



P _2JIn2 E ~ 094 E

max —
VIT  Tewpm T rwhm

(34)

Intenzita, ktera4 dopada na filtr, je proto 0,23 @, Na filtru dojde k poklesu
na 80%.Cocka byla vyrobena ze skla BK7, které ma index lonfi0% na 1200 nm [4].
Podle vztahu (29) je transmitance rozhrani 0,95®dhzacockou je tedy intenzita
laserového svazku rovna 0,21 GWfcm

Cocka zaosti svazek do vzorku, jeho fmér v ohnisku byl 32um. Na rozhrani
diamant-vzduch aft dojde k poklesu prochazejici intenzity. Diamard ma 1200 nm
index lomu roven 2,389, transmitance je tudiz 0,882ximalni intenzita dopadajici do
vzorku tedy byla 4,920 GW/cnf.

Vzorek byl dlouhy 1um, zakiveni vinoplochR na jeho okrajich bylo podle
vztahu (32) rovno 1,240° m. VInéni Ize tedy povaZovat za rovinné a odvozené vztahy
zustavaji v platnosti. S¥lo vystupujici ze vzorku se podle vztahu (31) fiza
pramér 1,43 mm. Dale je kolimovan®ockou do CCD detektoru,ipd nimz je jest

filtrovano.

3.2 Méfreni THG v nanodiamantu

Na CCD detektoru bylo z#heno spektrum, které je zobrazeno v grafu 1.
Integrani ¢as byl 4 s. Jehoistd byl proloZzenim @en na 400 nm, FWHM byla 7,6 nm.

Detektor byl kalibrovan lampou Oriel, ktera swtihtenzitou 0,5 m¢m?nm*
na vinové délce 400 nm. Integra cas byl nastaven na 0,06 s. Teri@s byl ve
skut&nosti delSi o 20% [5]. Vstupniégbina n€la Siku 0,3 cm a vySku 0,0025 cm.
Abychom zjistili vykon, ktery byl nagfen na CCD¢ipu, musime jest intenzitu
piepciitat na rozsah witeni Vici poctu pixeli. Ten byl 1024, rozsah &feni byl 149,3
nm. Vykon byl povaZzovan za stejny v celém spekimlmboru a jeho hodnota byla
5,47-10™ W. Kalibraini kivka je v grafu 2.

Vykon byl prepaiten na poéet intenzitnich jednotek na dané vinové délce a
pomoci integréniho ¢asu byl peveden na energii. Tentoirgpaiet byl pouZzit na

originélni spektrum, jez bylo odenim pozadi weného z proloZzeni na 109 A.U.

14
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Graf 1 — spektrum THG v diamantu
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Graf 2 — kalibrani kiivka detektoru
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opraveno, a byla g&ena celkova energie, ktera dopadla na detektmtegranihocasu
a opakovaci frekvence dfeni byla uéena energie v jednom pulsu na 9,38 J .

Energie v zavislosti na vinové délce je zakreslegeafu 3.

Jelikoz se délka pulsufipTHG zkracuje faktorem3, jak se da odvodit ze
vztahu (22), vykon v jednom pulsu byl podle vztgBd4) 1.52 W. Intenzitaésre pred
vstupem do detektoru byla 95 W/gnTato intenzita je uZ snizenadiva filtry pied
detektorem, ztrdtami na rozhranich na drédi€e, kterd mé pro vinovou délku 400 nm
transmitanci 0,956, a na nanodiamantu, jehoZ traasoe na této vinové délce je
0,821. Intenzita generované viny i@tt harmonické frekvenci tak byla 1,1 MW/gm

Pokud dosadime do vztahu (23), zjistime velikd8t

x® =1,210* mPv?

——diamant

— prolozeni

E(pJ)

O T T T 1
380 390 400 410 420

A(nm)

Graf 3 — energie v zavislosti na vinové délce
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3.3  Moznosti zvyseni intenzity THG

Tento vysledek je ale platny pouze tpgact Uplného sfazovani. To je ¥ipad
nanodiamantu nedosazitelné, nélden ma kubickou krystalickou soustavu, je tedy
izotropni. Pokud si vezmeme jakdildad jednoosy krystal KDP, je mozné zkoumat
vliv natateni krystalu na velikost generované intenzity. eéradny index lomu roven
1,524 pro 400 nm a 1,490 pro 1200 nm a ntaday 1,480 pro 400 nm a 1,459 pro
1200 nm (tyto indexy lomu byly vygteny ze Sellmeireovych koeficigntz [6]). Po

dosazeni do (27) byl &en uheld, pro ktery je sfazovani dokonalé:

6, =60,8

N ﬂ —_—
0.9

0.8 -
— 1lpum
0.7 4 — 0.1 mm
— 1mm

0.6

0.5

[/Imax

0.4 +

0.3

L

0O 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100 110 120 130 140 150 160 170 180

80

Graf 4 — velikost intenzity v zavislosti na n&ai krystalu KDP

Z grafu 4 je vidt, Ze pro tenké krystaly je vliv nateni zanedbatelny. Vijpad

1 um krystalu intenzita neklesne pod 97,6% své maximalodnoty. Situace se
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dramaticky zmini v pripads 100pm vzorku. V grafu jsou jiZ vigt oscilace funkce sific

pii zméné nataeni krystalu od& o 3 dochazi k poklesu intenzity pod 50%i p
odchylce B klesne intenzita na 0. Pro 1 mm vzorek jsou jizilase v grafu
nepozorovatelné. Druhé vyrazné maximum je dépléh do 180. Pokud chceme
dosahovat maximalnich intenzit, které nam délkarkzaimo#uje, musime agrné

s prodluZzovanim vzorku zvySovatiiggnost nateni.

V ptipact nanodiamantu Zzadné nétai nepomze. Faktordk je uen rozdilem
indexi lomu nanodiamantu pro generovanou a generujici. Ade nikdy nedosahneme
maximalni mozné intenzity, jak je patrné z grafdédiné, co ieme ovlivnit, je délka
vzorku. Graf 5 ale neni tak $nodatny, protoZe i kdyZ s prodluZzovanim vzorku eost
rozfazovani, stefh tak roste maximalni dosaZitelna intenzita. Tyta dwotikladné
efekty zmisobi, Ze dosazitelna intenzita bude oscilovat ntea jistou maximalni

hodnotou.

0.9 - _ zfazovéni

0.8 1 o \zorek
0.7 1
0.6 -
0.5 -
0.4 -
0.3
0.2
0.1

|/|max

L(pm)

Graf 5 — vliv délky vzorku na velikost sfazovani

Tuto maximalni hodnotu principiein nelze pekratit. Proto @i THG
v nanodiamantu neni nutné mit dlouhy vzorek (pithSpdlouhé vzorky by uz ani
neplatily odvozené vztahy, nebdy nebylo mozné poklddat dni ve vzorku za
rovinné a také by dochazelo ke znatelnému pokletanzity generujici viny), ale jeho
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délka musi byt fesr zvolena. V grafu 6 je zakreslen intenzitni koefitti
L2sinc(4kL/2), coZ jecast vztahu (26), ktera je zavisla na L. DosaZitéltenzita klesa
z maximalni hodnoty na polovinu po #n¢ délky vzorku o 1,3im, na nulu po 2,am.

Porovnanim grdif 5 a 6 zjistime, Ze i kdyz graf 5 ukazoval pro ndSiku vzorku
ponerné piiznivou hodnotu (dosahovalo se 89,9% maximalninmitg), z grafu 6
vyplyva, Ze s jinym vzorkem bylo mozné dosadhnoutevinez tikrat vysSi intenzity.

Pokud nami vyp&tenéx™ opravime o vliv sfazovani, ziskame tuto hodnotu:

x® =1,310*" mPv?

3000

— koeficient

® vzorek

2500

2000 -

1500 -

L%sinc *(AkL/2)(m?)

1000 -

500

0

0.0 05 1.0 1.5 2.0 25 3.0 35 40 45 50 55 6.0 65 7.0 7.5 80 85 9.0 9.5 10.0
L(um)
Graf 6 — intenzitni koeficient v zavislosti na d&kzorku
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Kapitola 4

Vyhodnoceni vysledki

Z efektivity THG byla uéena velikost nelinearni susceptibilitietiho fadu na
1,310% m?V? co? je ve velmi dobrém souhlasu s hodnotou1®d m?*V? pro
obycejny diamant (1). Tato hodnota spolu s nemoznasékinout Uplného sfazovani u
nanodiamantu duje strop dosazitelné velikosti intenzityti pgenerovani fteti
harmonické frekvence. ProstééSovani vzorku neniffnosem, nebzalezi hlava na
piesré zvolené délce. Velikost THG osciluje mezi nulowrditou hodnotou, ktera je
dana susceptibilitou a vinovou délkou generujiaityvliDale by tedy bylo mozné
zkoumat, jaka vinova délka je pro generdetitharmonické frekvence v nanodiamantu

nejvhodrjsi.
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