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taci v materidlu s vysokym c¢asovym rozlisenim. V této praci se vénujeme experi-
mentalnimu vyzkumu generace vysokych harmonickych frekvenci v krystalickém
kremiku. Cilem nasi studie je dosdhnout modulace amplitudy a faze generova-
ného pole pouzitim koherentni kontroly superpozici optickych poli na zakladni
a jeji treti harmonické frekvenci. K modulaci generovaného pole nasledné dochéazi
vlivem zmény relativniho fazového posunu mezi budicimi poli. Vysledné zmény
amplitudy a faze generovaného pole jsou zkoumany pro rizné pomeéry mezi budi-
cimi poli pomoci metod spektroskopie a spektralni interferometrie. Nové uvedena
technika spektralni interferometrie umoznuje méreni zpozdéni emise vysokoener-
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is to reach the modulation of the amplitude and the phase of the generated field
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Uvod

V tejto diplomovej praci sa budeme zaoberat generaciou vysokych harmonic-
kych frekvencii v pevnych krystalickych latkach, konkrétne vo vzorke krystalic-
kého kremika. Generédcia vysokych harmonickych frekvencii je nelinearny opticky
jav, ktory nastava v tzv. rezime silného pola nelinearnej optiky. Javy spojené s re-
zimom silného pola pozorujeme pri interakcii latky so silnym optickym polom,
ktoré je porovnatelné alebo vacsie ako Coulombické pole medzi atémovymi jad-
rami a valenénymi elektronmi latky. Pole vysokych harmonickych frekvencii sme
generovali pomocou superpozicie pola na zakladnej frekvencii v strednej infracer-
venej oblasti spektra a pola na odpovedajicej tretej harmonickej frekvencii, pri-
¢om pri generdcii sme vyuzili tzv. koherentnt kontrolu. Studovali sme moduldciu
signalu vysokych harmonickych frekvencii pri zmene relativnej fazy medzi gene-
rujucimi polami, ako aj pri zmene pomeru amplitid tychto dvoch poli. Fazové
posuny generovanych vin na jednotlivich vysokych harmonickych frekvencidch
sme dalej merali pomocou novo vyvinutej metody spektralnej interferometrie,
v ktorej sme vyuzivali dva ¢asovo posunuté pulzy na zakladnej frekvencii. Tato
metdéda nam umoznovala merat omeskanie emisie vysokoenergetickych fotonov
s presnostou niekolko attosekind.

V prvej kapitole si popiSeme teoretické zaklady nelinedrnej optiky. Vysvetlime
uc¢innu generaciu pola tretej harmonickej frekvencie z pola na zakladnej frekven-
cii splnenim podmienky sfdzovania. Taktiez nacrtneme zakladné rozliSenie medzi
nelinearnou optikou v poruchovom rezime a v rezime silného pola. Dynamiku
spojenu s rezimom silného pola si priblizime pomocou klasického pohybu ionizo-
vaného elektréonu v optickom poli. Jednym z vysledkov tejto dynamiky je prave
generacia vysokych harmonickych frekvencii. T vysvetlime pre model stiboru ne-
zavislych atomov, ako aj pre model atomov v krystalickej mriezke pevnej latky.
Zaroven poukazeme na zakladné odlisnosti tychto dvoch modelov. Na zaver kapi-
toly si predstavime jav koherentnej kontroly a jeho vyuzitie v nasich experimen-
toch.

Popis jednotlivych merani a usporiadania pouzitého pri experimentoch bude
uvedeny v druhej kapitole. Priblizime si vyuzitie a parametre jednotlivych op-
tickych prvkov a stciastok pouzitych v meraniach. Dalej vysvetlime prevedenie
jednotlivych experimentov. Nakoniec si predstavime zédkladni schému experimen-
talneho usporiadania.

V priebehu tretej kapitoly sa zameriame na vysledky jednotlivych merani. Pri
meraniach sme overili gaussovsky radialny profil a zmerali velkost stop dopadaji-
cich na vzorku. Taktiez sme zvlast pre jednotlivé polia podielajtice sa na generacii
vysokych harmonickych frekvencii previedli meranie priepustnosti polarizatora
pouzitého v usporiadani. Dalej sme sa zaoberali charakterizaciou generovaného
pola tretej harmonickej frekvencie, ktoré prispieva ku koherentnej kontrole gene-
racie vysokych harmonickych frekvencii. Konkrétne nas zaujimalo spektrum tohto
pola, jeho polarizécia a fazovy posun v zavislosti na polohe krystalu, z ktorého
ho generujeme.

Prvym z dvoch hlavnych experimentov studujicich generaciu vysokych har-
monickych frekvencii bola detekcia spektra vysokych harmonickych frekvencii
v zavislosti na relativnom fazovom posune poli na zakladnej a tretej harmonickej



frekvencii. Meranie sme previedli pre rozne pomery amplitiid generujtcich poli,
pricom sme sledovali zmeny moduldcie spektra piateho, siedmeho a deviateho
harmonického radu. Zmerali sme relativny fazovy posun generujtcich poli, pri
ktorom jednotlivé rady vysokych harmonickych frekvencii nadobidali maximal-
nej intenzity a viditelnost modulacie intenzity jednotlivych radov v zavislosti na
pomere amplitid generujucich poli. Na zaklade vysledkov tohto merania pouka-
zeme na rozdiely medzi experimentdlnymi hodnotami hibky modulécie vysokych
harmonickych frekvencii a poruchovym modelom. Na zaver ziskané experimen-
talne data porovname s numerickymi vypocétami.

V druhom experimente zaoberajicom sa generaciou vysokych harmonickych
frekvencii sme sa venovali generacii dvoch v case posunutych pulzov vysokych
harmonickych frekvencii, pricom prvy z tychto bol generovany len z pola na za-
kladnej frekvencii a druhy bol generovany rovnako ako v prvom experimente,
teda je zavisly na relativnom fazovom posune generujucich poli. Tieto dva pulzy
boli voéi sebe fazovo a ¢asovo posunuté, ¢o viedlo na ich spektralnu interferenciu.
Z poloh interferencénych maxim v spektre vysokych harmonickych frekvencii sme
boli schopni urcit relativny fazovy posun medzi tymto modulovanym a nemodu-
lovanym polom vysokych harmonickych frekvencii.

Obsahom stvrtej kapitoly bude zhrnutie vysledkov jednotlivych experimen-
tov. Budeme diskutovat jednotlivé pozorované javy, ako aj ich pévod a dosledky.
Taktiez sa budeme zaoberat moznymi nepresnostami v meraniach a ich pri¢inami.



1. Teoretické zaklady

1.1 Nelinearna optika

Pri intenzitach zZiarenia, s ktorymi sa stretavame v beznom zivote, postacuje
na popis jeho interakcie s latkou priblizenie linearnej optiky. V tejto aproxima-
cii zavisi polarizacia latky linearne na elektrickej intenzite dopadajiceho Ziarenia
P ~ FE. K dalsim charakteristikdm linearnej optiky patri linearnost Maxwello-
vych rovnic, index lomu a absorpcny koeficient materialu nezavisia na intenzite
dopadajiceho ziarenia, taktiez plati princip superpozicie, teda optické zvazky
sa vzajomne neovplyviuju a frekvencia ziarenia sa prechodom cez material ne-
meni. Zvysovanim elektrickej intenzity optického pola na hodnoty porovnatelné
s polom medzi atémami latky (rddovo 10° az 103 Vm™! [1]) vSak zac¢iname pozo-
rovat v odozve latky nelinearity, ¢im sa straca linedrna zavislost polarizacie latky
na elektrickej intenzite. So zmenou intenzity ziarenia dochadza k zmenam indexu
lomu a absorpcného koeficientu latky, jednotlivé optické zvazky sa cez interak-
ciu s latkou vzajomne ovplyviuju a taktiez prechodom cez materidl dochadza
k zmene frekvencie ziarenia.

Ak s latkou interaguje dostatocne silné optické pole, ktoré je ale slabsie ako
Coulombické pole drziace elektron v atome E < E,;, mozeme k tomuto polu
pristupovat ako k poruche a problém popisovat poruchovou tedriou, kedy hodnotu
Coulombického pola mézeme odhadnuf ako:

L e 11 ~1
Ey~——5 =514x10"Vm™, (1.1)
ey ap
kde sme zaviedli permitivitu vakua €y, elementarny naboj e a Bohrov polomer
atomu vodiku ap. Tomuto polu odpoveda intenzita Ziarenia:

Iy ~ 3,51 x 10" Wem ™2, (1.2)

pricom dosiahnutie takychto intenzit Ziarenia s dnesnymi modernymi lasermi nie
je problém [2], [3].

Pri interakcii silného optického pola s pevnou latkou vsak hraje délezitta tlohu
usporiadanie atémov v krystalickej mriezke, kedy je vzdialenost medzi atémami
priblizne o rad vicsia ako Bohrov polomer zo vztahu (1.1). Elektrické pole po-
sobiace medzi valenénymi elektronmi, ktoré tvoria chemické vazby a atémovymi
jadrami, je naviac tienené dielektrickou funkciou materialu. Typické hodnoty ta-
kéhoto pola st potom radovo:

E" ~ 10" Vm™!, (1.3)
¢o odpoveda intenzite ziarenia:
1591 2~ 10" W em ™2, (1.4)

V pripade poruchovej tedrie tak mézeme v skalarnej aproximéacii polarizaciu
P rozvinut do Taylorovej rady podla mocnin elektrickej intenzity pola E:

P(E)=PY4+PD 4 POy = [\VE+XxPE>+xOE + .|, (15)
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kde P oznac¢ujeme ako linedrnu polarizaciu, teda ¢ast polarizacie, ktora popisuje
linedrnu odozvu latky. Vyssie rady polarizacie, ktoré sme oznaéili P™ pre n > 1,
preto popisuju nelinearity v odozve latky. Podla rddu polarizacie, ku ktorému sa
pozorovany nelinearny efekt viaze, tak zavadzame nelinedrne optické javy n-tého
radu.

Dalej sme tiez zaviedli susceptibilitu n-tého radu x™. Vo vSeobecnom vek-
torovom pripade predstavuje susceptibilita n-tého radu x™ tenzor (n + 1)-ého
radu. V takom pripade moézeme nelinedrnu polarizaciu druhého radu zapisat po
zlozkach ako:

Pz(2) (Wn + UJm) = €0 Z Xl(]21)€ (wn + Wi wnvwm) Ej (wn) Ly, (Cdm) ) (16)
k=123

V latke nasledne dochadza k interakcii dvoch vstupujucich poli na frekvenciach
Wy, a wy, a pola daného ich kombinaciou. Medzi nelinearne optické javy druhého
radu tak patri generdcia druhej harmonickej frekvencie (w, = wy,), generacia
suctovej a rozdielovej frekvencie (w, £ w,,) a optické usmernenie (statické pole).
Tieto javy nepozorujeme pre centrosymetrické materidly, ¢o sa dé jednoducho
dokazat zo vztahu (1.6) inverziou stradnych osi.

Podobne moézeme zapisat nelinearnu polarizaciu tretieho radu po zlozkach
v tvare:

PP (wptwgtw) =0 3 Xigh (@p + g+ wrs wputg )
4k, 1=1,2,3 (1.7)
X Bj (wp) B (wq) £y (wr) -

K zakladnym nelinearnym optickym javom tretieho radu tak prislicha generacia
tretej harmonickej frekvencie (w, = w, = w,), rozne Stvorvlnné parametrické
generacie (w, + w, £ w,) a opticky Kerrov jav, kedy pri vysokych intenzitach
Ziarenia pozorujeme intenzitni zavislost indexu lomu a absorpéného koeficientu
interagujicej latky, a ktorého dosledkom je napriklad automodulacia fazy alebo
autofokusacia.

Zéaklady nelinedrnych optickych javov druhého a tretieho radu, su blizsie po-
pisané napriklad v pracach [1], [4], alebo [5]. Detailnej$i popis najznamejsich
nelinearnych optickych javov, ako aj tedrie, ktord sa k nim viaze, mozeme najst

v [2], [3], [6] alebo [T7].

1.1.1 Generacia tretej harmonickej frekvencie

V experimentoch bude hrat dolezita ulohu pole tretej harmonickej frekvencie
(angl. third harmonic generation, THG), jav generécie tohto pola si preto blizsie
popiseme. Pre monochromatické pole s amplitidou A a frekvenciou w v tvare:

E (t) = Acos (wt) = ;A exp (iwt) + c.c., (1.8)

si mozeme nelinearnu polarizaciu tretieho radu vyjadrit ako:

1
PP () = eoxVE (1)° = Zeo)((‘g)A:3 [cos (3wt) + 3 cos (wt)] . (1.9)



Prvy clen predoslého vyrazu, kmitajici na frekvencii 3w, predstavuje generaciu
tretej harmonickej frekvencie. Druhy ¢len kmitd na rovnakej frekvencii ako za-
kladné pole, do polarizacie latky na frekvencii w tak bude vnasat zavislost na
intenzite dopadajiceho ziarenia, ¢o povedie na opticky Kerrov jav.

Pre uc¢inna generaciu pola tretej harmonickej frekvencie musi byt splnena
podmienka sfazovania medzi vlnoc¢tami zdkladnej k., a tretej harmonickej frek-
vencie ks, v tvare Ak = 3k, — k3, = 0, kedy uvazujeme kolinedrne usporiadanie
a podmienka m4 tak skalarny charakter. Podmienku si mézeme prepisat pomocou
indexu lomu ako:

n(w) =n(3w). (1.10)

Vyssie uvedent rovnicu vsak nie je mozné splnit v oblasti normélnej disperzie
v opticky izotropnom materiali, kedy index lomu monoténne rastie s frekvenciou.
Udinnt generéciu je viak mozné dosiahnut pouzitim anizotropného nelinedrneho
krystalu, kedy sa jeden zo zvazkov krystalom Siri ako riadny, mé teda polariza-
ciu kolmu na opticki os krystalu, a druhy ako mimoriadny, ktorého polarizacia
naopak na opticki os kolmé nie je. Takto je mozné dosiahnut rovnosti (1.10).
Index lomu mimoriadneho zvéazku n(0) zavisi na uhle 6 medzi smerom Sirenia
mimoriadneho zvazku a optickou osou krystalu. Tymto spésobom moézeme do-
siahnut uhlového ladenia, kedy zmenou uhlu # menime mimoriadny index lomu
na intervale medzi hlavnou hodnotou mimoriadneho indexu lomu n, pre 6 = 90°
a riadneho indexu lomu n, pre # = 0°. Pre uhlovi zavislost mimoriadneho indexu
lomu plati vztah [8], [9]:

Mo (W) Me (W)

ne (w,0) = )
(w9) [n2 (w) cos? 0 + n2 (w) sin® 6]/

(1.11)

Podla toho, ako sa anizotropnym krystalom siri fundamentéalny zvazok a zvé-
zok tretej harmonickej frekvencie, mézeme sfazovanie rozdelit do dvoch typov. Pre
negativny jednoosy krystal sa pri sfazovani zvéizok tretej harmonickej frekvencie
vzdy Siri ako mimoriadny, potom, ak sa vsSetky tri prispevky fundamentalneho
zvazku $iria ako riadne, dochadza k sfazovaniu typu I v tvare ooo-e. Ak sa dva
prispevky fundamentalneho zvazku siria ako riadne a jeden ako mimoriadny, resp.
dva ako mimoriadne a jeden ako riadny, dochadza k sfazovaniu typu II v tvare
ooe-e, resp. oee-e. Podmienky sfidzovania maji nasledne tvar [3]:

No (W) = ne (3w,0) typ I (0o0o0-¢), (1.12)
2n, (W) + ne (w,0) = 3n, (3w,d) typ II (ooe-e), (1.13)
no (W) + 2n, (w,0) = 3n, (3w,d) typ II (oee-e). (1.14)

Pri pozitivnom anizotropnom krystali postupujeme analogicky, pricom ale
oproti predoslému pripadu déjde k prehodeniu riadneho a mimoriadneho zvazku.
Jednotlivé sfazovania teda budi mat pre typ I tvar eee-o a pre typ II tvar eeo-o
resp. eoo-0. Dosadenim vyrazu (1.11) pre uhlovi zavislost mimoriadneho indexu
lomu do odpovedajicej podmienky sfazovania (1.12)—(1.14) dostaneme rovnicu
pre uhol sfazovania @, pri ktorom je splnena podmienka sfazovania a vo vysledku
tak dochédza k efektivnej generacii pola na tretej harmonickej frekvencii.
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1.2 Nelinearna optika v rezime silného pola

Poruchovou teériou sme schopni popisat sirokt paletu nelinearnych optickych
javov. Problém vsak nastava pri dalsom zvySovani intenzity dopadajiceho svetla,
kedy pole ziarenia dosahuje hodnoty porovnatelné alebo dokonca vacsie ako je
Coulombické pole posobiace na elektréony v latke E > FE,;. V takom pripade moc-
ninné rada (1.5) prestdva konvergovat a posobiace pole uz nemozeme povazovat
za poruchu. Systém sa nachadza v rezime silného pola, kedy namiesto poruchove;j
tedrie musime zvolit novy postup.

Takychto vysokych spickovych intenzit ziarenia (1.2) sa dosahuje stlacenim
vysokoenergetickych laserovych pulzov na femtosekundové dizky (107's). Pri
takto kratkych pulzoch sa dostavame do stavu, kedy pulz obsahuje len niekolko
period optického pola. Nelinearity st v takomto pripade riadené priamo optickym
polom, nie jeho obélkou ako je tomu v poruchovom rezime. V dnesnej dobe sme
schopni vytvéarat pulzy bliZiace sa jednej periéde pola pod obédlkou [10].

Na zékladné rozlisenie tychto dvoch rezimov interakcie svetla s latkou sa pou-

ziva Keldyshov parameter:
| 1,
==X, 1.15
YK 20, ( )

kde sme zaviedli veli¢inu ionizac¢ny potenciél I,,, ktory predstavuje energiu potreb-
nd k uvolneniu elektréonu z obalu atému a ponderomotivny potencial U, ktory
popisuje strednu kinetickti energiu elektronu oscilujiceho v elektromagnetickom
poli dopadajiceho pulzu. K ponderomotivnemu potencidlu sa neskor vratime.

Ak je Keldyshov parameter v > 1, prevlada ionizacia viacfoténovou ab-
sorpciou, ako je zndzornené na obrazku 1.1 a), mézeme teda pouzit poruchovi
teoriu. Ak ale yx =~ 1, tak zac¢iname pozorovat tunelovi ionizaciu elektréonov
z obalu atému latky, teda pripad na obrazku 1.1 b) a nachddzame sa v rezime
silného pola. V tomto rezime je elektron urychlovany laserovym polom, ¢im po
ionizacii dosahuje vysoké hodnoty energie. Pri velmi vysokej intenzite ziarenia
vk < 1 sme schopni tieto elektrony ionizovat cez znizend bariéru, ¢o je vidiet na
obrazku 1.1 c) a urychlit ich az na relativistické rychlosti [3]. Relativistické javy
v nelinedrnej optike si blizsie popisané v praci [2].

Pri popise pohybu ionizovaného elektronu mozeme zanedbat vplyv relati-
vistickych javov a magnetického pola. Ako systém berieme sibor nezavislych
atébmov a ziarenie nech je laserovy pulz E (t) = FE (t)Z linedrne polarizovany
pozdlZ osi x. Pésobenim intenzivneho laserového pola na sibor atémov dochddza
k ,naklananiu“ Coulombického potencidlu atéomu a tunelovej ionizacii elektré-
nov z obalu cez tento potencidl do vakua, ako je zndzornené na obrazku 1.1 b).
Po ionizacii elektrénu moézeme s dostatoénou presnostou zanedbat vplyv pola
atému, pohyb elektronu je preto riadeny len optickym polom. Predpokladajme
pole v tvare:

E(t) = Eof (t) cos (wrt + ¢y), (1.16)

kde sme zaviedli amplitidu pola Ej, pomaly premennt obalkovi funkciu f (),
frekvenciu laserového pola wy, a fazu pola ¢y v momente ionizacie elektréonu ¢t = 0.
Faza ¢g preto predstavuje relativny fazovy posun medzi optickym polom a jeho
pomaly premennou obalkou, zvykne sa preto nazyvat aj CE faza (angl. carrier-
envelope). Pri pulzoch obsahujicich iba par periéd optického pola tak vysledna
nelinearita silne zavisi na hodnote tejto fazy.
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Obr. 1.1: Zmeny Coulombického potencialu a ionizacie elektronu vplyvom pdso-
benia optického pola: a) viacfoténova ionizacia, b) tunelové ionizacia, c¢) ionizacia
cez znizend bariéru. Cervend prerusovana ¢iara znadi sklon potencidlu a modra
sipka predstavuje ionizaciu elektronu.

Pohyb ionizovaného elektronu mimo atému popiseme pohybovou rovnicou
v jednej dimenzii s Lorentzovou silou na pravej strane, pricom Coulombickt silu
sme zanedbali, podobne ako v [2] alebo [3]:

me (t) = —eEof (t) cos (wrt + ¢o), (1.17)

kde sme zaviedli hmotnost elektrénu m, a okamziti polohu elektrénu z (¢). In-
tegraciou rovnice (1.17) dostaneme okamzitt rychlost elektrénu (predpokladdme,
ze elektrén bol v momente ionizacie v pokoji):

eEO

meWwr

v(t)=— [f (t)sin (wrt + ¢o) — f(0) sin ¢y) . (1.18)
Pohyb elektronu tak na zdklade rovnice (1.18) moézeme rozdelit na oscilaciu okolo
materského jadra (prvy ¢len) a posuvny pohyb od jadra (druhy ¢len), ktory je
dany pociatocnou fazou ¢q. Dalsou integraciou, kedy predpokladame, ze materské
jadro je v pocdiatku sturadnej sustavy, dostaneme okamziti polohu elektréonu voci
jadru:

v (t) = eEo2 [f () cos (wrt + ¢o) — f(0) cos o] + iju?Ltf (0)singo.  (1.19)

MW7,

Clen v zatvorke predstavuje oscilaciu elektréonu od a k jadru a posledny clen
predoslého vyrazu zjavne rastie linearne s casom, elektréon sa teda pre nenulovi



pociatoc¢nii fadzu od jadra postupne vzdaluje. Amplitida oscildcii eEy/me.w? sa
zvykne nazyvat ponderomotivny polomer a pre typické hodnoty intenzity ziarenia
pri takychto experimentoch dosahuje rddovo nanometre. Elektron sa preto od
jadra vzdaluje na vzdialenosti omnoho vacsie ako je polomer atému. Predpoklad,
ze elektrén nie je ovplyvneny polom jadra, je preto opravneny.

Vo vztahu (1.15) sme zaviedli veli¢inu ponderomotivny potencial U, ktory sme
definovali ako strednui kinetickti energiu ¢, ionizovaného elektronu. Na zaklade
vztahu (1.18) preto mdzeme spocitat strednit hodnotu cez jednu periédu T ako:

Uy (t) = (ex (1)) = ;me@? ) = w. (1.20)

V zavislosti na pociatocnej faze pdsobiaceho laserového pola tak moze dojst
k jednému alebo viacerym zrdzkam elektrénu s materskym jadrom (pociatocnd
faza je mald, vo vztahu (1.19) prevldda ¢len v zatvorke), alebo k zrazke nedojde
vobec a elektrén sa postupne vzdaluje od jadra (pociatoéné faza je velkd, prevlada
posledny, v ¢ase linearny ¢len). Na poéiatocénej faze zavisi tiez rychlost, s ktorou sa
elektron s jadrom zraza, a teda aj vysledna kineticka energia elektronu v momente
zrdzky. Celkova energia elektronu v momente navratu k jadru € je tak funkciou
pociatocnej fazy optického pola:

er (¢o) = ex (do) + 1. (1.21)

Numerickym riesenim rovnice z (¢) = 0 a naslednym vypoc¢tom odpovedajicej
kinetickej energie dostavame maximéalnu energiu elektronu v momente zrazky pre
pociatoéni fazu ¢y = 18° v hodnote [3]:

€ fmaz = 317U, + I, (1.22)

Tato hodnota fazy je v blizkosti maxima pola (1.16), kde je pravdepodobnost
tunelovej ionizacie najvyssia (potencial sa najviac ,naklana“). Velka ¢ast ionizo-
vanych elektrénov ma preto energie v blizkosti (1.22). Hodnotu €4, je mozné
este dalej zvysit, a to napriklad pouzitim chirpovanych laserovych pulzov o par
optickych cykloch, ako je ukdzané v [11].

V momente zrazky elektrénu s materskym jadrom moze dojst k jednej z na-
sledujticich moznosti:

o elasticky rozptyl elektronu na materskom jadre, kedy takéto elektrony do-
sahuju vysokych kinetickych energii,

« rekombindcia elektrénu do jeho zakladného stavu za vyziarenia prebytocnej
energie v podobe foténu vysokej harmonickej frekvencie (angl. high harmo-

nic generation, HHG),

« neelasticky rozptyl - ionizacia sekundarneho elektrénu (angl. non-sequential
double ionization, NSDI),

« neelasticky rozptyl - excitacia viazaného elektronu do vyssieho energetic-
kého stavu v obale.
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Jednotlivé moznosti st blizsie rozpisané v ¢lanku [12]. Jeden z prvych pouziti
tohto trojstupnového semiklasického modelu zlozeného z ionizacie elektrénu, jeho
pohybu mimo atém a naslednej zrazky s materskym jadrom najdeme v [13] a [14]
a je podrobnejsie popisany v [15] alebo v [16]. V tejto préci sa podrobne venujeme
experimentalnemu pozorovaniu a kontrole druhého popisovaného javu, teda gene-
racii koherentnych vysokoenergetickych foténov vo forme vysokych harmonickych
frekvencii.

1.3 Generacia vysokych harmonickych frekven-
cii v stibore atémov

Pri spétnej zrazke ionizovaného elektronu s materskym jadrom modze dojst
k jeho rekombindcii, pricom sa prebytocna kineticka energia elektronu urychle-
ného v laserovom poli vyziari v podobe foténu o energii danej vztahom (1.21).
To znamena, ze energia vyziareného foténu moze dosiahnut maximalne hodnoty
(1.22), rovnako ako energia elektronu. K efektivnej generacii ziarenia vsak docha-
dza len pocas prvej zrazky elektrénu s atémom, c¢o je sposobené roztahovanim
elektrénového vinového balika mimo atémovy obal kvoli disperzii [12].

Vzhladom na kosinusovy priebeh nami zvoleného laserového pola (1.16) sa
proces popisany v predoslej podkapitole opakuje kazdu polperiédu T'/2 = 7 /wy..
Casovy priebeh emitovaného svetla mé tak podobu diskrétnych pulzov vzdiale-
nych o tato polperiédu. Spektrum ziarenia ziskané Fourierovou transformaciou
bude maft preto taktiez diskrétny charakter harmonickych frekvencii vzdialenych
2wr,, ako je znazornené na obrazku 1.2. Vplyvom toho, Ze izolovany atém ma stred
symetrie, vznika pri interakcii linedrne polarizovaného svetla s atémom inverzna
symetria. To ma za nasledok vznik iba neparnych radov vysokych harmonickych
frekvencii v pozorovanom spektre ghwy, kde ¢ € N je neparne prirodzené cislo
a h je redukovana Planckova konstanta. Pre necentrosymetrické systémy vsak
bude dochadzat k poruseniu ¢asovej symetrie generovanych pulzov, ¢o povedie
k nenulovym amplitidam parnych radov harmonickych frekvencii.

V experimentoch sa pozoruje podobna efektivita jednotlivych radov vysokych
harmonickych frekvencii, z ¢oho je mozné usudif, ze sa urcite nejednd o jav po-
pisatelny v poruchovom rezime, kde efektivita procesov s ich radom kleséa (pozri
obrazok 1.2). Taktiez sa pozoruje silny pokles efektivity generdcie od urcitého
harmonického radu ¢,q., podobne ako vo vztahu (1.22). Jeden z prvych pripadov
pozorovania generacie vysokych harmonickych frekvencii bol na vzorkach vzac-
nych plynov [17]. Harmonické frekvencie je mozné generovat do velmi vysokych
radov, napriklad az ¢ = 221 [18].

Generacia vysokych harmonickych frekvencii je vybornym prikladom kvanto-
vého charakteru interakcie siboru nezavislych atémov so silnym optickym polom.
Vysledné diskrétne spektrum je ddsledkom interakcie castice so sebou samou.
Elektréonové vinové baliky uvolnené v okoli dvoch po sebe idicich maximach op-
tického pola zo svojho zakladného stavu vo valenénom pase materského atomu
a Siriace sa rovnakym smerom spolu budu interferovat, ¢o bude mat za nasledok
vznik diskrétneho elektronového spektra, kedy jednotlivé hladiny budd od seba
ekvidistantne vzdialené o energiu fotonu laserového pola. Tento jav sa nazyva
nadprahova ionizécia (angl. above-threshold ionization, ATI). Analogicky foté-
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nové vlnové baliky uvolniované tymito elektronmi pri zrazke s materskym jadrom
kazdu polperiédu spolu budt interferovat, ¢o vedie na vznik diskrétneho spektra
vysokych harmonickych frekvencii. Diskrétna nadprahova ionizacia a generacia
vysokych harmonickych frekvencii si tak dosledkom jednoelektrénovej interfe-
rencie a ¢asovej koherencie laserového pola [12].

Ku generacii vysokych harmonickych frekvencii sa zvykni pouzivat femto-
sekundové laserové pulzy v infracervenej oblasti, ktoré dosahuju potrebnych spic-
kovych intenzit. Kedze k i¢innej ionizacii elektrénov dochadza len v urcitej casti
optického cyklu laserového pola, vysledné pulzy budu kratsie ako tie generujuce.
Takymto spdsobom je mozné ziskat pulzy o dizke desiatok attosekind (~ 10717s),
¢im je mozné dosiahnut vysokého casového rozliSenia v spektroskopii. Takéto
pulzy sa frekvencéne pohybujii od ultrafialovej (¢ ~ 10') az k mékkej rontge-
novej (¢ ~ 10?) spektralnej oblasti [12]. Blizs{ popis a rozne metédy generécie
attosekundovych pulzov moézeme néjst v [19].

N
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Spektralna hustota vykonu [arb. u.]

6 9 12 15 18 21

Harmonicky rad

o
—
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Obr. 1.2: Typicky priebeh spektra vysokych harmonickych frekvencii pri inte-
rakcii suboru nezavislych atémov a silného optického pola podla [2], [11] a [16].
Prvy a treti rad odpovedaji poruchovému rezimu, kedy efektivita generacie klesa,
vyssie rady potom vytvaraju platod, ¢o je prejavom rezimu silného pola. Pre vysoké
rady efektivita generacie klesa, kedy elektrony rekombinuji s maximalnou moznou
energiou. Spektrum je len ilustracné.
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1.4 Generacia vysokych harmonickych frekven-
cii v pevnych latkach

Doteraz sme uvazovali interakciu silného optického pola so siiborom nezavis-
Iych atémov (napr. plyn). Generacia vysokych harmonickych frekvencii ale bola
pozorovand aj pri interakcii s pevnymi krystalickymi materialmi [20], [21], [22].
Vysledné spektrum generovaného ziarenia presahuje energiu zakazaného pasu ma-
teridlu a pozoruje sa platd vysokych harmonickych frekvencii zakonc¢ené prudkym
poklesom efektivity generacie, rovnako ako pri plynoch. Rozdiel je ale pozorovany
pri potrebnej energii v generujiicom laserovom pulze, kedy pri interakcii s krysta-
lickym materidlom dochadza ku generacii vysokych harmonickych frekvencii uz
od nizsich energii, nez pri plynoch, ¢o vysvetluje vztah (1.3). Taktiez maximalny
rad harmonickych frekvencii rastie v modeli nezavislych atémov s elektrickou in-
tenzitou pola kvadraticky podla (1.20) a (1.22), u interakcie silného optického
pola s krystalickym materialom sa ale pozoruje linedrna zavislost. K popisu tohto
javu tak bude nutné zvolit iny pristup nez doteraz, kedy tlohu bude hrat Cou-
lombické pole husto usporiadanych atémov v mriezke.

V pevnych krystalickych latkach dochadza vplyvom hustého usporiadania ato-
mov v krystalickej mriezke k prekryvu orbitalov susednych atémov. Namiesto
diskrétnych elektréonovych hladin, aké sme mali v modeli nezavislych atéomov,
tak dostavame spojiti pasovu struktiru. Elektrony a diery budud pri zanedbani
ich rozptylu vo svojich pasoch periodicky urychlované vplyvom pdsobenia optic-
kého pola, kedy pre dostatocne silné pole dochadza k ich difrakcii na hraniciach
Brillouinovej zény, nazyvanej Blochove oscilacie. V redlnom priestore to odpoveda
rozptylu elektrénu od periodického Coulombického potencialu jadier v krystalic-
kej mriezke, pricom pozorujeme kolektivnu odozvu atémov. Proces nastava kazdu
polperiédu optického pola s maximélnou rychlostou opakovania danou Blochovou

frekvenciou:
€E0

hd’
kde sme zaviedli mriezkovi konStantu v smere polarizacie pola d. Vodivostny
elektron sa tak kvoli tesnému usporiadaniu jadier vzdy nachadza v ich blizkosti,
dosledkom c¢oho uz nemézeme zanedbat vplyv pola jadier na pohyb elektronu.
Disperzia tak uz nie je parabolicka ako u volnej castice, ¢o vedie na zavislost gru-
povej rychlosti a efektivnej hmotnosti elektrénu na jeho hybnosti. Vplyvom anhar-
monicity v pasoch tak pri vnutropasovom toku elektrénov a dier pri Blochovych
oscilaciach dochadza k vyzarovaniu vysokoenergetickych foténov odpovedajicich
energii ziskanej pri urychlovani castic laserovym polom. Maximalna mozna vy-
ziarend energia je tak imernd Blochovej frekvencii (1.23), a teda linearne zavisla
na amplitide optického pola.

Zvysovanim elektrickej intenzity dopadajiceho optického pola dochadza k na-
rastu pravdepodobnosti medzipasového prechodu elektronu z valenéného do vodi-
vostného pasu. S narastom okamzitého energetického rozdielu medzi pasmi tato
pravdepodobnost exponencialne klesa. Pri urychlovani elektréonu vo valenénom
pase optickym polom tak moze dojst k jeho prechodu do vodivostného péasu za
vzniku diery. Medzi vodivostnym a valenénym pasom tymto vznika medzipasova
polarizacia, kedy pri naslednej rekombinécii déjde k vyziareniu foténov vysokych
harmonickych frekvencii.

(1.23)

wp =
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Obr. 1.3: Schéma generécie vysokych harmonickych frekvencii v pevnych latkach.
Hrubou sipkou je znazorneny vnutropasovy tok, tenkou Sipkou medzipasova po-
larizacia. Prevzaté z [20].

Ku generacii vysokych harmonickych frekvencii z krystalickych latok teda
moze dojst dvoma spdsobmi (pozri obrazok 1.3). Bud dochédza k vyzarovaniu
vplyvom nelinearneho vnutropasového toku elektréonov a dier, alebo pri rekom-
binécii elektréonu z vodivostného pasu vplyvom medzipasovej polarizacie. Pri nie
prilis vysokych intenzitach sa ukazuje ako dominantny proces medzipasova po-
larizdcia medzi valenénym a prvym vodivostnym pasom. S rasticou intenzitou
generujuceho ziarenia vsak dochadza k zapojeniu vyssich vodivostnych pasov
a k Blochovym oscilaciam, kedy je elektréon za polperiédu pola urychleny az ku
kraju Brillouinovej zény. Uvedené méa za néasledok tvorbu viacerych platé v spek-
tre harmonickych frekvencii s prislusSnymi maximalnymi energiami. Ukazuje sa
tiez, ze vnutropasovy a medzipasovy kandal sa lisi v ¢asovo-frekvenénom profile
vysokych harmonickych frekvencii. Detailnejsi numericky vypocet pomocou Blo-
chovej a Houstonovej béze vinovych funkcii ndjdeme v [20] a [23]. Blizsi popis
medzipasového kandlu pomocou analyzy sedlovych bodov mézeme néjst v [24].

1.5 Kvantova koherentna kontrola

Pri generécii poli vysokych harmonickych frekvencii v polovodicoch dochédza
k prechodu elektréonov z valenéného do vodivostného pasu za vzniku elektréon-
dierového paru. Par je nasledne laserovym polom v pasoch urychlovany cez znaénta
cast Brillouinovej zény a rekombinuje za vyziarenia fotonu o energii odpovedaju-
cej sirke zakazaného pasu v danom mieste, ¢o vedie na generaciu pola vysokych
harmonickych frekvencii. V redlnom priestore dochadza k urychlovaniu elektréonu
a diery v opacnom smere pozdlz polarizdcie laserového pola s rychlostou danou
tvarom pasu, v ktorom sa dand castica pohybuje. Pri naslednom otoceni orientacie
pola a opatovnom strete dochadza k ich rekombinacii. Zo symetrie interakcie tak
v spektre pozorujeme neparne rady harmonickych frekvencii, ako sme diskutovali
v predoslych podkapitolach.
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Obr. 1.4: Pasovy diagram priameho polovodica pri sticasnej jedno- a dvojfoténovej
absorpcii (zndzornené jednou a dvomi sipkami) v poruchovom rezime. Kvantova
koherentna kontrola sa prejavuje v asymetrickom rozdeleni hustoty elektréonov vo
vodivostnom pése (zndzornené sivou oblastou).
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Pri poruseni tejto symetrie vSsak moze dojst k modulacii signalu vysokych
harmonickych frekvencii. V poruchovom rezime nelinedrnej optiky budeme uva-
zovat sucasni dvoj- a jednofoténovi absorpciu od dvoch koherentnych laserovych
zvazkov na zakladnej w a druhej harmonickej frekvencii 2w, ktora bola v minu-
losti vyvinuta pre kontrolu pridu v polovodicoch [25]. Predpokladdme platnost
hw < e, < 2hw, kde €4 je Sirka zakdzaného pasu polovodic¢a. Amplitudy viacfo-
toénovych prechodov su popisané Fermiho zlatym pravidlom, pripadne inym vys-
sim radom poruchovej teorie. Dochadza tak k dvom prechodom medzi rovnakou
dvojicou stavov vo valenénom a vodivostnom pase. Amplitudy jedno- a dvojfoté-
nového prechodu spolu budu interferovat a nasledkom opacnej parity tychto pro-
cesov dojde k vzniku asymetrického rozdelenia elektréonov vo vodivostnom pase.
Takéto nehomogénne rozdelenie elektronov vo vodivostnom pase néasledne zavisi
na relativnej faze pola zdkladnej a druhej harmonickej frekvencie. Tento princip
sa zvykne nazyvat kontrola kvantovej interferencie alebo kvantova koherentna
kontrola. Proces kontroly kvantovej interferencie je schematicky znazorneny na
obrazku 1.4, kedy pocet sipok medzi valenénym a vodivostnym pasom odpoveda
poctu absorbovanych foténov a siva oblast vo vodivostnom pase vyjadruje asy-
metricka hustotu elektréonov.

Dobrou analégiou tomuto problému je Youngov dvojstrbinovy experiment.
Svetlo tu prechadza z vychodiskového do finalneho bodu po dvoch roéznych dra-
hach, podobne ako elektréon prechadza zo svojho vychodiskového do finalneho
stavu cez dva rozne kanaly. Nasledne koherentné svetlo z tychto dvoch roznych
drah spolu interferuje, v dosledku ¢oho pozorujeme na tienitku modulaciu inten-
zity ziarenia. Podobne spolu interferuju elektrénové vinové baliky v dvoch kana-
loch a vo vysledku pozorujeme moduléaciu rozdelenia elektréonov vo vodivostnom
pése [25].

Pri zvysSovani intenzity generujiceho zvazku sa dostavame do rezimu silného
pola nelinedrnej optiky. V tomto rezime predpokladdme ¢, > hw, k viacfoténo-
vej absorpcii tak nedochadza. Princip koherentnej kontroly je v tomto pripade
zalozeny na Zenerovom jave [26], kedy dochadza k ohybu energetickych pasov
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Obr. 1.5: Priebeh poli na zakladnej (modré krivka) a tretej harmonickej (Cervena
krivka) frekvencii a priebeh pola ich superpozicie (zelena krivka) pre rozne fazové
posuny A¢ = 0, 7, m, 37” medzi zakladnym polom a polom tretej harmonickej
frekvencie. Zavislost sme pre lepsSiu viditelnost zmien superponovaného pola so
zmenou relativneho fazového posunu vykreslili pre pomer amplitid pola tretej
harmonickej ku zdkladnej frekvencii odpovedajicej 20 %.

vplyvom posobenia silného optického pola a k tunelovaniu elektrénov z valen-
¢ného do vodivostného pasu. Ohyb pasov je v podstate pevnolatkovou analogiou
ohybu Coulombického potencialu jadra z kapitoly 1.2, zndzorneného na obrazku
1.1. Taktiez predpokladame adiabaticki aproximaciu, kedy odozva latky, a teda
aj energetickych pasov na silné optické pole, je okamzita. V nasich experimentoch
sme namiesto pola druhej harmonickej frekvencie pouzili pole tretej harmonickej,
ktoré naopak paritu zachovava a v spektre, ako uvidime, vznikaji iba neparne
rady harmonickych frekvencii. Vzajomnym casovym posunom oboch poli, teda
zmenou relativnej fazy A¢, medzi polom zakladnej a tretej harmonickej frekven-
cie tak menime priebeh vysledného generujiceho pola daného ich superpoziciou:

Eio (1) = B e™" + Es, e Get89) 4 ¢ ¢ (1.24)

kde E, a FEj3, st amplitidy pola na zakladnej a tretej harmonickej frekvencii.
Vysledny priebeh superponovaného generujiceho pola pre roznu relativnu fazu
medzi polami na zakladnej a tretej harmonickej frekvencii je znazorneny v grafoch
na obrazku 1.5.

Zmenou relativnej fazy medzi polami dochadza k posunu hlavného maxima
riadiaceho pola FE,,, okolo ktorého je pravdepodobnost tunelovania elektronov
najvyssia a zaroven sa teda posiva aj ¢asové okno, v ktorom dochadza k Zene-
rovmu tunelovaniu. Takyto posun ¢asového okna tunelovania so zmenou relativ-
nej fazy generujucich poli je hlavnym principom javu koherentnej kontroly v re-
zime silného pola. Ku generacii vysokych harmonickych frekvencii vsak efektivne
prispievaju len elektrony, pre ktoré doslo k tunelovaniu az za hlavnym maximom
generujuceho pola. Je to dosledkom toho, ze elektrony, ktoré tunelovali pred hlav-
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nym maximom pola, maju prilis dlhé trajektorie po ionizacii z materského iénu
a po otoceni orientacie pola nedochddza k ich navratu a zrazke s idonom, ¢im
neprispievaji ku generdcii vysokych harmonickych frekvencii [12]. Postupnym
zvysSovanim fazového posunu medzi polami na zakladnej a tretej harmonickej
frekvencii dochadza k posunu hlavného maxima superponovaného pola k niz-
sim c¢asom oproti maximu pola na zakladnej frekvencii. Rozsiruje sa tak oblast,
v ktorej riadiace pole za tymto maximom klesd k nulovej hodnote. V dosledku
toho sa rozsiruje aj ¢asové okno, v ramci ktorého tuneluju elektréony efektivne
prispievajice ku generacii vysokych harmonickych frekvencii. Zaroven vsak s po-
sunom vyska hlavného maxima postupne klesé (pozri obréazok 1.5 pre A¢ = 0
a A¢ = 7), ¢cim klesd aj pravdepodobnost tunelovania tychto elektrénov. Prav-
depodobnost tunelovania je najnizsia pre A¢ = 7, kedy ak 9F3, > E,,, tak okolo
povodného maxima pola na zakladnej frekvencii vznikaji dve hlavné maximé su-
perponovaného pola, alebo ak 9F3, < E,, potom vznika jedno hlavné maximum
na mieste povodného maxima zikladného pola. Pri dalSom zvySovani fazového
posunu vznika hlavné maximum riadiaceho pola az za povodnym maximom fun-
damentalneho pola. Za hlavnym maximom tentoraz pole rychlo klesa k nulovej
hodnote, ¢im dostdvame tzke casové okno tunelovania efektivne prispievajicich
elektrénov (pozri obrazok 1.5 pre A¢ = %’T) Dalsim zvySovanim fazového po-
sunu hlavné maximum znova rastie, ¢im rastie aj pravdepodobnost tunelovania
elektronov. Od urcitého relativneho fazového posunu medzi generujicimi polami
sa opat rozsiruje ¢asové okno, v ramci ktorého tuneluju efektivne prispievajice
elektréony. Tymto sposobom tak vo vysledku ladime rozdelenie efektivne prispie-
vajucich elektrénov vo vodivostnom pase.

Relativnym fazovym posunom ale taktiez dochadza k zmene tvaru generuju-
cej viny, ktora riadi pohyb elektrénov vo vodivostnom pase po tunelovani. Tato
zmena je o to vacsia, ¢im je vacsi pomer medzi amplitidami pola tretej harmo-
nickej a zakladnej frekvencie Fs,/E,. Zmenou tejto dynamiky elektron-dierového
paru medzi momentmi tunelovania a rekombindcie dostavame rozne trajektorie
tychto castic, ¢im sa meni aj populacia jednotlivych findlnych stavov elektro-
nov vo vodivostnom pase tesne pred ich rekombinaciou. Menime tak prispevky
rekombinacii k jednotlivym harmonickym radom, v dosledku ¢oho sa menia am-
plitidy harmonickych frekvencii. Vo vysledku tak bude v urcitych pociatoc¢nych
fazach laserového pola prispievat menej (resp. viac) elektrénov ako v inych, urcité
trajektérie budi menej (resp. viac) populované, tym padom aj nasledné rekom-
bindcia bude pomalsia (resp. rychlejsia), ¢o povedie k zoslabeniu (resp. zosileniu)
amplitid odpovedajicich vysokych harmonickych frekvencii. Jednotlivé rady har-
monickych frekvencii s potom najintenzivnejsie pre hodnotu relativnej fazy, kedy
dochédza k idealnej kombinacii velkosti pravdepodobnosti tunelovania efektivne
prispievajucich elektréonov, sirky casového okna, pocas ktorého tieto elektrony
tuneluju a tvaru trajektérie, na ktorom zavisi finalny stav elektronu, a teda aj
energia vyziareného fotéonu pri rekombinacii.

Koherentna kontrola bola vyuzita napriklad k skiimaniu fotopridu generova-
ného v struktire kov-polovodic¢-kov pri stucasnej jedno- a dvojfotonovej absorp-
cii od dvoch koherentnych laserovych zvizkov v zavislosti na ich relativnej faze
[25]. Dalsim vyuzitim je moZnost rekonstrukcie pasovej struktiry polovodica zo
zavislosti relativnej fazy generujuicich poli, pri ktorej je dany rad harmonickej
frekvencie najintenzivnejsi na danom harmonickom rade [27]. Kontrola kvantove;
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interferencie pri generécii vysokych harmonickych frekvencii sa vyuziva aj v dal-
sich pracach [28] a [29]. Avsak, v tejto praci po prvykrat kombinujeme pole na
zékladnej frekvencii s polom na tretej harmonickej frekvencii namiesto zvycaj-
nejsej kombinacie s druhou harmonickou frekvenciou, ¢im dosahujeme generaciu
a modulaciu len neparnych harmonickych radov.
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2. Experimentalne usporiadanie

V nasledujicej kapitole popiseme experimentédlne usporiadanie pre dva typy
experimentov, pomocou ktorych sme studovali generaciu vysokych harmonickych
frekvencii v pevnych krystalickych latkach. Jednotlivé optické prvky a stuciastky
pouzité pri meraniach budeme pre Iahsie rozliSenie v dalSsom texte oznacovat
v zatvorkach pomocou skratiek pouzitych v schémach na obrazkoch 2.1 a 2.2.

2.1 Experimentalne usporiadanie pre generaciu
a modulaciu pola vysokych harmonickych
frekvencii generovaného v krystalickom kre-
mika

Pri prvom type experimentu sme modulovali signal vysokych harmonickych
frekvencii pomocou koherentnej kontroly pri superpozicii pola na zdkladnej a tre-
tej harmonickej frekvencii. Na zaciatku sme generovali horizontalne polarizované
laserové pulzy o strednej vlnovej dizke A funa = 2pm (kratkovlnnd infracervena
oblast) a dlzke pulzu 7, = 35 fs z laserového setupu (Laser) popisaného v ¢lanku
[30] s opakovacou frekvenciou v,¢, = 16 666 Hz. Setup funguje na principe neko-
linedrneho optického parametrického zosilenia a generacie rozdielovej frekvencie,
pricom ako cerpaci je pouzity yterbiom dopovany pevnolatkovy laser Pharos.

Zvézok sme dalej fokusovali pomocou strieborného parabolického zrkadla (P1)
o ohniskovej vzdialenosti fp; = 150 mm do BBO krystalu (BBO). Jedn4 sa o za-
porny dvojlomny material s hrubkou hgpo = 0,5 mm, vyrezany pod uhlami voci
optickej osi Oppo = 23,4° a wppo = 90°. V BBO krystali sme chceli z pulzu na
fundamentdlnej frekvencii generovat pulz na tretej harmonickej frekvencii, teda
s vlnovou dlzkou Appe = 666,7 nm (viditelnd oblast). V dalsom texte budeme
pre jednoduchost pouzivat znacenie, kedy sa index w, resp. 3w, viaze k velicinam
spojenym s polom na zékladnej, resp. tretej harmonickej frekvencii.

K sfazovaniu typu I (sfazovanie ooo-e) v BBO krystéli dochadzalo podla vzta-
hov (1.11) a (1.12) pod uhlom 6 = 27,4°. Pouzili sme hodnoty ordinarneho a ex-
traordindrneho indexu lomu (zna¢ime dolnym indexom o, resp. ¢) BBO krystalu
nfl¢ = 1,6385, nJ5¢ = 1,6654 a nPP? = 1,5487 [31]. Vo vysledku sme tak
pre spravne sfazovanie nastavili uhol dopadu fundamentalneho zvizku na BBO
krystal 6; = 4°. Vzhladom k typu sfizovania sme generovali vertikalne polari-
zovany pulz na tretej harmonickej frekvencii, ktory bol s pulzom na zakladnej
frekvencii priblizne prekryty v case. Priebeh prekryvu pulzov a ich polarizacie
v Case je znazorneny na obrazku 2.1 a). Na rozdiel od pulzu na zakladnej frekven-
cii malo pole na tretej harmonickej frekvencii strukttaru dvojpulzu s postrannym
maximom v Case, ktoré obsahovalo priblizne 45 % vykonu hlavného maxima a obe
mali priblizne rovnaka dlzku 75, = 28 fs.

Krystal BBO bol dalej upevneny na posuvnej dréhe. Jeho postvanim pozdlz
osi zvizku okolo ohniska parabolického zrkadla (P1) sme ladili intenzitu dopa-
dajuceho ziarenia na zakladnej frekvencii, a tak aj energiu v generovanom pulze
tretej harmonickej frekvencie. Zmena vykonu zvizku na zakladnej frekvencii vply-
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Obr. 2.1: Casovy a polariza¢ny priebeh pulzov: a) Moduldcia pola vysokych har-
monickych frekvencii, b) Spektrélna interferencia dvoch fazovo a Casovo posu-
nutjch poli vysokych harmonickych frekvencif. Cervend - zvizok na zékladnej
frekvencii, oranzova - zvizok na tretej harmonickej frekvencii, P1-3 - parabolické
zrkadld, VD - vlnova dosticka, BBO - BBO krystal, H1 - dvojica hranolov, AK -
anizotropny krystal, POL - polarizator, VZ - vzorka. Pohlad zboku, krizikom tak
oznacujeme horizontalnu polarizaciu, vertikalnou sipkou vertikdlnu polarizéaciu,
naklonena sipka je polarizacia pod 45°. Plna sipka sa viaze k pulzu na zakladnej
frekvencii, prerusovana k pulzu na tretej harmonickej frekvencii.

vom generacie pola tretej harmonickej frekvencie je zanedbatelna, kedze efektivita
generdcie tretej harmonickej frekvencie bola pomerne malé.

Pod uhlom # = 21,8° dochadza v BBO krystali k sfazovaniu pre pole druhej
harmonickej frekvencie (angl. second harmonic generation, SHG), a teda k jeho
ucinnej generacii. Pri nasom natoceni BBO krystalu tak dochadzalo k slabej
generdcii druhej harmonickej frekvencie, ¢o ovplyvnovalo vysledny detekovany
signal. Za krystal BBO sme preto umiestnili filter Schott BG50, Edmund Op-
tics, ktory tito spektralnu oblast Géinne potlaca, kedy priepustnost vinovej dizky
druhej harmonickej frekvencie odpovedd priblizne Th, = 0,98 %. Dalej preto
efektivne prechddzali len pulzy na zédkladnej a tretej harmonickej frekvencii, pri-
¢om priepustnost optického filtra pre tieto vinové diiky odpoveda T,, = 80,86 %
a Tz, = 24,49 %. Priklad merani pri pouziti optického flitra a bez neho je uvedeny
v prilohe A.1.

Oba zvéizky boli nasledne kolimované pomocou strieborného parabolického zr-
kadla (P2) o ohniskovej vzdialenosti fpy = 152,4 mm. Za zrkadlom bolo umiest-
nené este odnimatelné rovinné zrkadlo (OZ), ktoré oba pulzy posielalo cez sosovku
(S1) s ohniskovou vzdialenostou fg; = 50 mm do vInovodu a nasledne do spektro-
metra (SM) s kremikovou fotodiddou. Jedné sa o spektrometer The Ocean Optics
USB4000, pri ktorom sme pouzivali software Ocean Optics SpectraSuite. Sirka
nepriameho zakdzaného pasu kremika je pri izbovej teplote gg,iindirect = 1,12eV

Al[fri] odpoveda
hodnote ¢, = 0,62eV a na tretej harmonickej frekvencii hodnote €3, = 1,86¢€V.
V dosledku toho sme tak v spektrometri detekovali len fotény na tretej harmonic-
kej frekvencii, pricom fotony na zakladnej frekvencii absorbované neboli. Pulzy
sa eSte zaroven roztahovali vo vinovode, ¢im bolo spektrum zakladnej frekvencie

[32]. Energia foténu na zakladnej frekvencii podla vztahu e[eV] ~
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este viac potlacené. Taktiez vyrobca uvadza citlivost spektrometra v spektralnej
oblasti 200-1100 nm. Z detekovaného spektra pola tretej harmonickej frekvencie
sme dalej urc¢ili odpovedajici stredny vykon v pulze a nasledne pomer amplitud
poli tretej harmonickej a zakladnej frekvencie Ejs,/FE,, ¢o v tomto experimente
predstavovalo nezavisli premennt, ktori sme ladili zmenou polohy BBO krystalu
na posuvnej drahe.

Odobranim odnimatelného zrkadla (OZ) prechddzala dalej dvojica pulzov
dvomi opac¢ne otoc¢enymi optickymi hranolmi (H1). Hranoly st z kremenného
skla s lamavym uhlom Sg1 = 4° a rozmermi 50 x 25 X 2mm (v strede). Oba pulzy
dopadali na hranoly tak, aby dochadzalo k minimélnej deviacii a zvazky sa za
hranolmi sirili v rovnakom smere ako pred nimi. Prvy hranol bol umiestneny na
posuvnej drahe kontrolovanej softwarom Femtik X 6.0.0, ktord hranol posuvala
v horizontdlnom smere kolmom na smer zvazku, ¢im sme menili Sirku kremenného
skla, ktorou pulzy prechadzali. Druhy opticky hranol bol v priestore fixny. Pulz na
zékladnej frekvencii sa materidlom siril s indexom lomu %2 = 1,4381 a na tretej

w

harmonickej frekvencii s indexom lomu n5'%? = 1,4561 [33]. To odpoveda fazovym
rychlostiam vy ¢;0, = 2,08 x 10°ms™" a v3%,5, = 2,06 x 10°ms~". Prechodom cez
material tak dochadzalo k fazovému posunu medzi polami na zakladnej a tretej
harmonickej frekvencii. Fazovy posun, ktory bol v tomto experimente druhou ne-
zavislou premennou, sme ladili zmenou sirky materialu kremenného skla, teda
posunom prvého optického hranola po posuvnej drahe.

Prechodom cez optické hranoly (H1) vSak dochddzalo aj k relativnemu posunu

pulzov v case. To sa dialo vplyvom rozdielnych grupovych rychlosti definovanych

vztahom [5]:
c Adn
N S 2.1
Y= ( + nd)\> ’ (2.1)

kde ¢ je rychlost svetla vo vakuu, n je prislusny index lomu, A je pouzita vl-
nové dlzka a 9 oznacuje disperziu. Vysledné grupové rychlosti pulzov na zaklad-

A
nej a tretej harmonickej frekvencii v optickych hranoloch pri disperzii (%) =
~14,620mm~" a (%)Bw = 25,536 mm " [33] st tak tovné v¥g0, = 20,42 x

107ms™" a v}%;0, = 20,35 x 10"ms™'. K zlepSeniu ich ¢asového prekryvu sme
tak dalej umiestnili dalsi anizotropny krystal BBO (AK) s hribkou hax = 0,5 mm
a s optickou osou vyrezanou pod uhlami 645 = 50° a w4 = 90°, ktory tento-
raz slizil na kompenzaciu relativneho c¢asového posunu pulzov pomocou dvoj-
lomu. Horizontalne polarizovany pulz na zakladnej frekvencii sa tadial siril ako
riadny (pomalsi) a pulz na tretej harmonickej frekvencii ako mimoriadny (rych-
lejsi). Sklon krystalu bol vo¢i smeru zvizkov natoceny tak, aby sme vo vysledku
pozorovali ¢o najvacsiu amplitidu zmeny intenzity generovanych vysokych har-
monickych frekvencii v zavislosti na vzajomnom fazovom posune dvoch pulzov,
teda ¢o najviditelnejsiu modulaciu signalu.

Pulzy dalej prechadzali stistavou dvoch striebornych rovinnych zrkadiel Thor-
Labs (Z1, Z2), medzi ktorymi bola umiestnena clonka (C1), sliziaca na pripadné
dodatocné priestorové obmedzenie oboch zvazkov. Tymto spésobom sme dalej re-
gulovali ich stredny vykon a radidlny profil, ktory by mal byt idealne gaussovsky.
Vyrobca uvadza odrazivost pouzitych striebornych rovinnych zrkadiel pri uhle do-
padu 45° pre p-polarizovany zdkladny pulz R3” = 98,25 % a pre s-polarizovany
pulz na tretej harmonickej frekvencii Ry”* = 96,81 %, kedy tieto polarizicie uva-
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zujeme pri rovine dopadu na zrkadla rovnobeznej s rovinou setupu. Zvazky sme
dalej poslali cez periskop (PER), ktory bol zloZeny z dalsej dvojice striebornych
rovinnych zrkadiel, pricom tieto boli rovnaké ako zrkadla (Z1) a (Z2). Rovina
dopadu zvazkov bola tentoraz vo vertikalnom smere, odrazivosti zrkadiel sa tak
lisili. Pri uhle dopadu 45° pre s-polarizovany zakladny pulz vyrobca uvadza odra-
zivost Ry® = 98,82 % a pre p-polarizovany pulz na tretej harmonickej frekvencii
R¥? = 94,51 %.

7, periskopu sme poslali oba zvizky do strieborného parabolického zrkadla
(P3) o ohniskovej vzdialenosti fp3 = 33 mm, ktoré ich cez polarizator (POL) fo-
kusovalo do vzorky krystalického kremika (VZ). Vo vzorke kremika nésledne pri
odraze zvézkov dochédzalo ku generécii pola vysokych harmonickych frekvencii
a jeho koherentnej kontrole vplyvom ladenia relativneho fazového posunu medzi
generujucimi polami. Index lomu a odrazivost kremika pre zakladnu a tretiu har-
monickt frekvenciu odpovedd nS! = 3,4699, RS = 30,53 % [34] a n3’ = 3,8271,
RS = 34,30 % [35]. Sirka priameho zakdzaného péasu kremika v rezime silného
pola je pri izbovej teplote ggidirect = 3,2¢eV [36], mame teda splneni podmienku ko-
herentnej kontroly v rezime silného pola £, > hw a dochédza k Zenerovmu javu.
Pri prechode elektrénu cez nepriamy zakazany pas o Sirke 55’%@,6& = 1,12eV
sa vyzaduje popri fotone aj tucast fonénu, ¢im sa prechod stava malo pravde-
podobnym a prispevok tychto prechodov je preto zanedbatelny. Vzorka kremika
predstavuje objemovy krystal s rozhranim kolmym na krystalograficky smer [001]
a s hranami v smeroch [110] a ekvivalentnych. Jednéd sa o nedopovany krystal
s mernym odporom cez 1000 €2cm, pricom presnii hodnotu vsak vyrobca neu-
dava.

Polarizétor pred vzorkou je vytvoreny z pozdlnych nanocastic v sklenenej
matrici z kremicitanu sodného o hribke hpor = 250 pm a oblastou priepustnosti
1000-3000 nm. Polarizator bol natoc¢eny tak, aby dochadzalo k zmene horizontal-
nej polarizacie fundamentalneho zvéizku a vertikdlnej polarizacie zvéizku na tretej
harmonickej frekvencii na linedrnu polarizaciu pod 45°. Oba pulzy tak dopadali
na vzorku s rovnakou polarizaciou, ako predpokladame pri koherentnej kontrole
v kapitole 1.5. Meranie bez zaradenia polarizatora (POL) je zndzornené a disku-
tované v prilohe A.2. Taktiez natocenie vzorky v priestore bolo optimalizované na
najlepsi pozorovany signal vysokych harmonickych frekvencii, kedze ich generacia
zavisi od relativneho uhla medzi krystalografickymi osami kremika a polarizaciou
dopadajuceho ziarenia [21].

Za vzorkou bola umiestnens dalsia Sosovka (S2) s ohniskovou vzdialenostou
fso = 100 mm, ktora tentoraz uz vSetky tri zviazky (fundamentélna, THG a HHG)
kolimovala do rovinného zrkadla (Z3). Zvézky dalej prechadzali clonkou (C2),
ktora obmedzovala mnozstvo svetla na tretej harmonickej frekvencii. To vstupuje
do spektrometra (DET) a sposobuje zvysenie Sumu v désledku nekoherentného
rozptylu na jeho difrakénej mriezke a dalsich elementoch vo vnitri spektrometra.
Velkost stopy zvéizkov na vysokych harmonickych frekvenciach totiz v dalekom
poli klesé s ich radom, preto clonka prepustala vsetko svetlo od pozorovanych
neparnych radov vysokych harmonickych, ale naopak cCiastocne zakryvala zvizok
na tretej harmonickej frekvencii.

Nésledne pulzy prechddzali dalsou dvojicou optickych hranolov (H2), pricom
oba hranoly boli v tomto pripade fixné v priestore. Hranoly maji lamavy uhol
B2 = 67°, st vyrobené z kremenného skla a maji dlzku hrany 25mm. Uhol
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dopadu zvéizkov na opticky hranol bol nastaveny, aby dochdadzalo k miniméalnej
deviacii a smer ich Sirenia sa teda nemenil. Zaroven boli hranoly umiestnené tak,
ze v dosledku disperzie v prvom hranole, fundamentalny zvizok akurat minal
druhy hranol. Tymto spdsobom bol fundamentalny zvizok priestorovo oddeleny
a do detektora pokracoval len zviazok na tretej harmonickej frekvencii a na vyso-
kych harmonickych frekvenciach.

Za hranolmi bola umiestnend Sofovka (S3) s ohniskovou vzdialenostou fgy =
75mm, prechodom cez ktori dochadzalo k fokusacii zviazkov do spektrografu
Andor Shamrock 163 (DET) s mriezkou s 600 vrypmi/mm blazeovanou na vl-
novi dizku 300nm a so CCD kamerou Andor iDus 420 ovliddanou softwarom
Andor Solis. Usporiadanie bolo nastavené tak, ze do vertikalnej strbiny detektora
dopadali zvazky na vysokych harmonickych frekvenciach, ale zvéizok na tretej
harmonickej frekvencii dopadal vplyvom disperzie tesne mimo a k jeho detek-
cii tak nedochddzalo. V Sofovke tiez vplyvom prechodu roznych vlnovych dizok
dochadzalo k chromatickej aberacii. Bolo preto potrebné nastavit optimalnu rela-
tivnu polohu detektora a Sosovky, kedy sme detekovali vSetky vysoké harmonické
rady dostatoc¢ne intenzivne. Meranie vyslednej spektralnej hustoty vykonu vsak
nebolo kalibrované pomocou spektralnej lampy. Tento fakt vsak nijak neovplyv-
nil vysledky experimentu, kedy sme porovnavali len relativne zmeny amplitudy
a fazy jednotlivych harmonickych frekvencii.

Celkovo sme tak v experimentalnom usporiadani zastivanim a vysivanim pr-
vého hranola (H1) menili relativnu fazu medzi polom zakladnej a tretej harmo-
nickej frekvencie. V dosledku toho pri dopade oboch zvazkov na vzorku kremika
dochédzalo ku zmene rozdelenia hustoty elektrénov vo vodivostnom pase. So zme-
nou relativnej fazy sa tak menila aj intenzita jednotlivych rddov harmonickych
frekvencii ako je popisané v kapitole 1.5. Zmenou stredného vykonu v pulze tretej
harmonickej frekvencie posunom BBO krystalu (BBO) pri fixnom vykone zaklad-
nej frekvencie zaroven dochadzalo k zmene efektivity koherentnej kontroly, kedy
sme s rasticim pomerom amplitid poli tretej harmonickej a zakladnej frekvencie
pozorovali narast amplitidy modulacie vysokych harmonickych frekvencii a nao-
pak pri prilis nizkom vykone modulacia zanikala.

2.2 Experimentalne usporiadanie pre spektral-
nu interferenciu dvoch fazovo a casovo po-
sunutych poli vysokych harmonickych frek-
vencii

Pri nasledujicom experimente sme medzi parabolické zrkadlo (P1) a BBO
krystél (BBO) zaradili achromaticki polvlnni dosticku ThorLabs nultého radu
(VD) zhotovent z krystalického SiOy a MgFs s antireflexnym povrchom v spek-
tralnej oblasti 1100-2000 nm. Spravnym natoc¢enim dosticky sme dostali z hori-
zontalne polarizovaného pulzu na zakladnej frekvencii linearnu polarizaciu pod
45°. Uhol dopadu zvazku na zakladnej frekvencii na BBO krystal ani natocenie
krystalu sme nemenili, bol preto stdle sfazovany na generaciu vertikalne polari-
zovaného zvazku na tretej harmonickej frekvencii z horizontalne polarizovaného
zvazku na zakladnej frekvencii tak, ako v predoslom experimente. Ku generdcii
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tak prispela len horizontalna zlozka polarizacie zakladného zvazku, ktora sa ma-
teridlom Sirila ako riadna, pricom vertikalna zlozka materidlom iba presla a Sirila
sa ako mimoriadna.

Obe zlozky sa oddelili v ¢ase vplyvom rozdielnej grupovej rychlosti v krystali
BBO, teda v dosledku odlisného indexu lomu. Index lomu BBO krystalu odpoveda
pre riadny zvazok na fundamentélnej frekvencii hodnote nBBO = 1,6385 a odpo-

BBO
vedajuca disperzia je dana hodnotou (Zz) = —19,345 mm~!. Pre mimoriadny

zvazok na fundamentdalnej frekvencii odpoveda hlavna hodnota mimoriadneho in-
BBO
dex lomu nBBO = 1,5370 a disperzia je dana hodnotou (d—”) = —4,229mm™

[31]. Index lomu pre extraordinarny zvazok pri pouzitom uhle sfazovania preto
vo vysledku odpoveda podla vztahu (1.11) hodnote nBBO (0 =27,4°) = 1,6153.
Disperziu moézeme spocitat z derivicie vztahu (1.11) v tvare:
dne (0)  n3%esin® 0 + nd%e cos? 0 (2.2)
dA (n? cos? 0 + n?sin 9)5 . '

Vysledné hodnota disperzie extraordinarneho zvazku preto pre pouzity uhol sfa-

zovania odpoveda (d/\)BB (0 =27,4°) = —15,698 mm . Vysledné grupové rych-
losti pre horizontalne a vertikalne polarizovani zlozku pola zakladnej frekven-
cie v krystali BBO potom odpovedaju vy BBO — 1787 x 107ms™! a Vg BBO
18,21 x 10" ms~!. Vzhladom na hribku krystalu hgpo = 0,5 mm Vzmkal medzi
zlozkami polarizécie casovy posun A7 = 52,24fs. Za BBO krystalom sme na-
sledne dostali samostatny vertikdlne polarizovany pulz na zakladnej frekvencii
nasledovany oneskorenou v case prekrytou dvojicou horizontalne polarizovaného
pulzu na zakladnej a vertikalne polarizovaného pulzu na tretej harmonickej frek-
vencii podobne ako v prvom experimente.

Dalej vSetky tri pulzy pokracovali analogicky predoslému meraniu. V dvojici
optickych hranolov (H1) dochadzalo k fazovému posunu pola tretej harmonic-
kej frekvencie voc¢i obom zlozkam pola zakladnej frekvencie, pricom tieto sa voci
sebe nepostvali, kedze hranoly st izotropné a ich indexy lomu, a teda aj grupové
rychlosti, si pre obe zlozky polarizacie zakladného zvéazku rovnaké. Natocenim
dalsieho BBO krystalu (AK) sme znovu ladili ¢asovy prekryv jednotlivych pulzov.
Vzhladom na to, Ze horizontalne polarizovany zvéizok na zakladnej frekvencii sa
tadial opéf siril ako riadny, tak jeho grupova rychlost odpovedala rovnakej hod-
note ako v prvom BBO krystali (BBO). Vertikalne polarizovany zvizok sa opét
siril ako mimoriadny, tentoraz vsak pod inym uhlom 6 voci optickej osi. Presnua
hodnotu tohto uhla vsak nepozndme, kedze sklon anizotropného krystélu (AK)
bol optimalizovany iba kvalitativne, na ¢o najvyraznejSiu pozorovani modulaciu
signalu vysokych harmonickych frekvencii, nepozname preto ani odpovedajicu
hodnotu grupovej rychlosti. Avsak vzhladom na to, Ze horizontdlne polarizovany
zvazok sa siril ako riadny (pomalsi) a vertikdlne polarizovany ako mimoriadny
(rychlejsi), dochddzalo k este vacsiemu omeskaniu horizontalne polarizovaného
pulzu vodi vertikalnemu, pricom presnt hodnotu tohto dodato¢ného ¢asového po-
sunu tentoraz nepozname. Casovy priebeh pulzov a ich polarizacie je znézorneny
na obrazku 2.1 b).

Vdaka polarizatoru (POL) dopadaji vo vysledku na vzorku kremika tri pulzy
linearne polarizované pod uhlom 45°. Dvojica v ¢ase prekrytych pulzov na za-
kladnej a tretej harmonickej frekvencii sprostredkovava koherentne kontrolovani
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generaciu vysokych harmonickych frekvencii tak, ako v predoslom merani. Sa-
mostatny pulz na zakladnej frekvencii generuje naopak nemodulované pole vy-
sokych harmonickych frekvencii. Za vzorkou preto vznikaju dva v ¢ase posunuté
pulzy na vysokych harmonickych frekvenciach, prvy nemodulovany nasledovany
druhym casovo omeskanym modulovanym pulzom zavislym na zmene fazového
posunu medzi generujicimi polami.

Vo vysledku sme zmenou relativnej fazy medzi polom tretej harmonickej a za-
kladnej frekvencie menili tiez priebeh vysledného superponovaného pola (pozri
obrézok 1.5), pri ktorom dochddzalo ku generacii modulovaného pola vysokych
harmonickych frekvencii, ¢im sme menili jeho fazu. Tymto spésobom sme voci
sebe fazovo posuvali vygenerované modulované a nemodulované pole vysokych
harmonickych frekvencii za vzorkou. V désledku ¢asového posunu medzi vygene-
rovanymi pulzmi nasledne medzi modulovanym a nemodulovanym polom docha-
dzalo k spektralnej interferencii, ¢im sa spektralne piky jednotlivych harmonic-
kych frekvencii rozpadli na sériu interferenénych maxim. Fazovy posun medzi ge-
nerujucimi poliami sa potom prejavil fazovym posunom modulovaného pola vyso-
kych harmonickych frekvencii, a teda zmenou relativnej fazy medzi modulovanym
a nemodulovanym polom za vzorkou. To viedlo na posun interferenénych maxim
v detekovanom spektre, z ktorého sme vo vysledku mohli urc¢it relativny fazovy
posun medzi polami vysokych harmonickych frekvencii. Z periédy interferenc¢nej
moduléacie sme tiez boli schopni urcit celkovy ¢asovy posun medzi modulovanym
a nemodulovanym pulzom vysokych harmonickych frekvencii. Zmenou stredného
vykonu tretej harmonickej frekvencie pri fixnom vykone zédkladnej frekvencie sme
zaroven menili efektivitu koherentnej kontroly.
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2.3 Schéma usporiadania
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Obr. 2.2: Schéma usporiadania experimentu: ¢ervena - zviazok na zakladnej frek-
vencii, oranzova - zviazok na tretej harmonickej frekvencii, fialova - zvazok vyso-
kych harmonickych frekvencii, Laser - laserovy setup, P1-3 - parabolické zrkadl4,
VD - vlnova dosticka, BBO - BBO krystal, F - filter druhej harmonickej, OZ -
odnimatelné zrkadlo, S1-3 - Sosovky, SM - spektrometer, H1-2 - dvojice optic-
kych hranolov, AK - anizotropny krystal, Z1-3 rovinné zrkadla, C1-2 - clonky,
PER - periskop, POL - polarizator, VZ - vzorka, DET - detektor.
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3. Vysledky merani

3.1 Radialny profil zviazkov

Profily zvazkov sme skimali pomocou kremikovej CMOS kamery ThorLabs
umiestnenej do miesta vzorky (VZ). Kamerou sme boli schopni, na rozdiel od
spektrometra (SM), detekovat aj fotény na zdkladnej frekvencii, vdaka ich dvoj-
foténovej absorpcii, ktora je pritomna v dosledku vysokej spickovej intenzity do-
padajtcich pulzov na zakladnej frekvencii. Nedochddza tu totiz k natiahnutiu pul-
zov kvoli sireniu vlaknom, ktoré zabranuje dvojfoténovej absorpcii na detektore
spektrometra (SM). Optimalizaciou usporiadania sme sa snazili, aby oba zvizky
dopadali do rovnakého miesta na vzorke. Zaroven sme chceli pozorovat kruhovy
radidlny profil zvéizkov, ¢o odpovedd len zdkladnému gaussovskému modu bez
prispevkov modov vyssich rdadov. Na vzorke sme cheeli tiez dosiahnut ¢o najmen-
siu stopu oboch zvazkov, teda ¢o najvacsiu moznu intenzitu dopadajiceho Ziare-
nia.

Po najustovani sistavy sme premerali profily oboch zvizkov, kedy sme naj-
prv pomocou optickych filtrov potlacili jeden zvézok, premerali profil druhého
a nasledne opacne. Profily I(z,y) sme potom v programe Origin fitovali dvojroz-
mernymi gaussovymi funkciami:

2
wy

I (z,y) = Ipexp [—4111 2%50)21 exp [—411& 2@_%)2], (3.1)

x

kde Iy je spickova intenzita detekovand na kamere, xy a yy st stiradnice stredu
gaussovej funkcie, w, a w, su polosirky gaussovej funkcie. U zvazkov na zdkladnej
frekvencii boli data ziskané pomocou dvojfoténovej absorpcie, zavisia teda na
kvadrate intenzity dopadajiceho ziarenia a pred fitovanim ich bolo nutné este
odmocnit. Chyby vyslednych hodn6t sme pocitali pomocou metddy prenosu chyb
[37]. Vysledné sirky stop zakladnej a tretej harmonickej frekvencie st potom:

w? = (14,506 + 0,061) pm, wy = (15,880 = 0,066) pm,
w? = (7,452 & 0,018) pm, wi¥ = (9,282 % 0,025) pm,

kde dolny index oznacuje sirku x a vysku y stopy a horny index zvazok zakladnej
w, resp. tretej harmonickej frekvencie 3w. Vysledné sirky a vysky sa pre jednotlivé
stopy prilis nelisia, profily preto mézeme s dostatocnou presnostou povazovat za
gaussovské. Pri merani so zvazkom na zakladnej frekvencii sme taktiez previedli
zvlast meranie pre horizontalne a zvlast pre vertikalne polarizovani vinu. Polo-
sirky stopy zakladnej frekvencie stu vsak pri oboch polarizaciach v ramci chyby
rovnaké, nebudeme ich preto dalej rozlisovat.

Velkost stopy dopadajicej na vzorku preto mozeme spocitat pomocou prie-
mernej hodnoty jej rozmerov @ = 3 (w, + w,) ako S = 7w?. Vysledné velkosti
stop st potom:

S, = (725,1 & 4,3) pm?,
Sa, = (219,94 4 0,81) pm?.
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Vidime, ze zvazok tretej harmonickej frekvencie je na vzorke fokusovany do
vyrazne mensej stopy ako zvézok na zakladnej frekvencii. V rezime silného pola
vsak pre vzorku kremika plati, Ze intenzita generovanych harmonickych frek-
vencii odpoveda kubickej zavislosti na intenzite pola zakladnej frekvencie, teda
Iune ~ (1,)° [38], [39]. Tretia mocnina gaussovej funkcie viak odpoveds znova
gaussovej funkcii o polosirkach wf#¢ = w¥/v/3 a wlf% = w%/y/3. Vysledna
efektivna plocha Sy, z ktorej sa generovali vysoké harmonické frekvencie, tak
odpoveda priblizne tretine stopy na zakladnej frekvencii, teda priblizne stope
tretej harmonickej frekvencie. Ku efektivnej generacii a kvantovej koherentnej
kontrole vysokych harmonickych frekvencii vo vysledku dochéddzalo na ploche, na
ktorej boli oba generujice zvazky dostatocne intenzivne.

Rovnaké merania pomocou kamery sme previedli s polarizdtorom (POL) pred
kamerou a bez neho. Z pomeru amplitid gaussovych funkcii ziskanych fitovanim
sme tak dokazali urcit transmitancie polarizatora pre jednotlivé zvazky. Pri pro-
file zdkladného zvazku sme detekovali Ziarenie so zaradenou polvlnnou dostickou,
ako je popisané v kapitole 2.2. Na polarizator sme preto najprv svietili pulzmi
zékladnej frekvencie s vertikalnou aj horizontalnou zlozkou polarizacie, ¢im sme
dostali priepustnost T vert. Ndsledne sme detekciu previedli pre obe polariza-
cie zvl4st, z ¢oho sme nésledne dopocitali transmitancie 77" a T, Vysledné
transmitancie polarizatora su tak:

Thervert — (37 47 4 0,48) %,
Thr = (41,54 +0,48) %,
T”e” (58,46 %+ 0,55) %,

= (24,99 £ 0,10) %.

Pozorujeme trochu vyssiu priepustnost polarizatora pre vertikalne polarizo-
vany pulz zdkladnej frekvencie. Priepustnost pre zvizok na tretej harmonicke;j
frekvencii je ale vyrazne nizsia, ¢o je zapric¢inené oblastou priepustnosti polariza-
tora 1-3 pm. Zvazok tretej harmonickej bol tak prepustany slabsie, ¢o vo vysledku
znizi pomer amplitid tretej harmonickej ku zakladnej frekvencii v mieste dopadu
na vzorku, a teda aj efektivitu koherentnej kontroly.

3.2 (Generacia a charakterizacia pola tretej har-
monickej frekvencie

Po vygenerovani pola tretej harmonickej frekvencie z BBO krystalu sme skiu-
mali jeho spektrum v spektrometri (SM). Justovanim setupu sme sa snazili do-
siahnut co najoptimalnejsi tvar spektra, teda ¢o najuzsie spektrum pri ¢o naj-
intenzivnejSom poli tretej harmonickej frekvencie. Po najustovani sme previedli
kalibraciu, kedy sme integralu prislusného spektra priradili odpovedajici stredny
vykon Py,.. Zviazok na zakladnej a tretej harmonickej frekvencii sme najprv pries-
torovo oddelili pomocou optického hranola z materidlu BaF,; s lamavym uhlom
BBar, = 66°. Uhol dopadu zvazkov odpovedal uhlu miniméalnej deviacie pre zva-
zok tretej harmonickej frekvencie, ktory je pre index lomu n%“le = 1,4726 [40]
rovny 6; = 53,32°. Nasledne sme premerali stredny vykon oboch zvazkov zvlast
pomocou powermetru ThorLabs S401C. Do detekovaného stredného vykonu bolo
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Obr. 3.1: Spektra pola tretej harmonickej frekvencie pri roznych amplitidach
pola. Amplitida pola dopadajiceho pulzu na zikladnej frekvencii odpovedd hod-
note E, = 1,45GV m~!. Spektrdlna hustota vykonu je uvedend v logaritmicke;j
skale.

potrebné zapocitat este priepustnost optického hranola vplyvom dvoch Fresnelo-
vych odrazov na rozhrani vzduch-BaF,. Priepustnost hranola pri danom uhle do-
padu pre p-polarizovany zvéizok na zékladnej frekvencii odpoveda 1%,z = 100 %
a pre s-polarizovany zvizok na tretej harmonickej frekvencii 752 = 77,24%. Na
powermetri sme tak detekovali mensiu hodnotu ako je skuto¢na hodnota stred-
ného vykonu tretej harmonickej frekvencie. Vysledna kalibréacia stredného vykonu
tretej harmonickej frekvencie je uvedena v prilohe A.3.

Pohybom BBO krystalu okolo ohniska parabolického zrkadla (P1) sme né-
sledne menili intenzitu dopadajiceho zvazku na zakladnej frekvencii, a tak aj
stredny generovany vykon v pulzoch na tretej harmonickej frekvencii. Priklad ta-
kéhoto spektra pre rozne amplitidy pola tretej harmonickej frekvencie je uvedeny
na obrazku 3.1 ako zévislost spektralnej hustoty vykonu Py na vinovej dlzke \ ge-
nerovaného ziarenia. V tvare spektra zjavne pozorujeme spektralnu interferenciu,
ktora typicky vznika v pripade sekvencie dvoch pulzov oddelenych v case. Tvar
spektra tretej harmonickej frekvencie je tak ovplyvneny jednak tvarom spektra
a casovym profilom pulzu na zdkladnej frekvencii, dvojpulzovym charakterom ca-
sového profilu pola tretej harmonickej frekvencie, ako aj faktom, ze pri generdcii
sa oba pulzy sirili v BBO krystali s mierne odlisnymi grupovymi rychlostami, a to
VY ppo = 1,79 x 10°ms™" a v)550 = 1,91 x 108 ms™.

V dalsom merani sme medzi BBO krystal (BBO) a parabolické zrkadlo (P2)
umiestnili oto¢ny polarizator. Postupnym otacanim polarizatora okolo osi do-
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Obr. 3.2: Polarizacna zavislost stredného vykonu pulzu tretej harmonickej frek-
vencie. Zavislost je premerand od 0° (horizontélna polarizacia) po 90° (vertikalna
polarizécia).

padajiceho zvazku a detekciou spektra tretej harmonickej frekvencie sme boli
schopni overit, ze zvazok tretej harmonickej frekvencie je linearne polarizovany
vo vertikdlnom smere, ¢o potvrdzuje, ze mame spravne sfazovany proces genera-
cie v BBO krystali. Zavislost stredného vykonu tretej harmonickej frekvencie pri
linedrnej polarizacii pod uhlom «,, je uvedend na obrazku 3.2. Zavislost dosa-
huje zjavne svojho maxima v okoli a,,,; = 90°, ¢o odpoveda vertikdlnej polarizacii,
ktort v meraniach pozadujeme.

Pri generécii tretej harmonickej frekvencie nas taktiez zaujima spravne nato-
¢enie BBO krystéalu v rovine kolmej na smer zvazku zédkladnej frekvencie. Krystal
sme preto postupne otacali vo svojom drziaku o uhol ¢ a pozorovali sme zmenu
stredného vykonu tretej harmonickej frekvencie. Uhol sme tak nastavili na naj-
vyssi mozny pozorovany vykon. Namerana zavislost je znazornena na obrazku
3.3. Maximum vykonu sme generovali pri zvislom natoceni optickej osi krystalu,
teda ked sa zvazok na zakladnej frekvencii siril ako riadny a na tretej harmonickej
frekvencii ako mimoriadny. Dochadzalo tak k sfazovaniu typu I, ako sme chceli.
Narast stredného vykonu sme ale pozorovali aj pri uhle ¢ = 20°. Pri tomto uhle
teda dochadzalo k ¢iastocnému sfazovaniu a generacii tretej harmonickej frekven-
cie, pricom jej efektivita bola ale slaba.

Pri sireni gaussovského zvazku dochadza okolo jeho ohniska k fazovému po-
sunu, ktory je na osi zvizku dany vztahom:

¢gauss =kz— C(Z), (32)
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Obr. 3.3: Zavislost stredného vykonu pulzu tretej harmonickej frekvencie na na-
toceni BBO krystalu v rovine kolmej na smer zvizku zakladnej frekvencie. Uhol
¢ = 0° predstavuje horizontalne natocenie optickej osi krystalu a uhol ¢ = 90°
vertikalne natocenie. Stredny vykon je uvedeny v logaritmickej skale.

kde k je prislusny vlnocet, z je siradnica rovnobezna s osou zvazku s pociatkom
v ohnisku zvizku a smerom orientovanym v smere Sirenia zvizku a (z) sa nazyva
Guoyova faza. Prvy ¢len zjavne predstavuje fazu rovinnej viny. Druhy ¢len je
tak potom fazova odchylka od rovinnej viny dana gaussovskym profilom zvazku.
Guoyova faza je nasledne definovand pomocou vztahu:

((2) = arctan(i), (3.3)
%R

kde zi sa nazyva Rayleighova vzdialenost a urcuje vzdialenost medzi ohniskom
zvizku a miestom, kde ma zvazok dvojnasobnu velkost stopy ako v ohnisku. Guo-
yova faza nadobtida hodnoty od —7/2 v 2 = —o0 po m/2 v z = co. Prechodom
gaussovského zvazku cez ohnisko, teda z dalekého pola na jednej strane ohniska
do dalekého pola na druhej strane ohniska, tak dostavame fazovy posun pola voci
obélke o 7. Tento jav sa nazyva Guoyov efekt [1].

Aby sme charakterizovali absoltitny fazovy posun, ktory vznikal v dosledku
postuvania BBO krystédlu pri ladeni vykonu tretej harmonickej frekvencie, zmerali
sme nakoniec zavislost fazového posunu pola tretej harmonickej frekvencie Aprpg
na jeho strednom vykone. Stredny vykon tretej harmonickej frekvencie sme ladili
zmenou polohy BBO krystélu zppo okolo ohniska parabolického zrkadla (P1).
Posunom krystalu ale zaroven dochadzalo k zmene fazy zakladnej frekvencie, pri
ktorej sa tretia harmonickd generuje. Obe preto boli voé¢i sebe fazovo posunuté
v zavislosti na posune krystalu BBO.
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Obr. 3.4: Zavislost fazového posunu pola tretej harmonickej frekvencie na polohe
BBO krystalu voci ohnisku parabolického zrkadla. Pociatok horizontalnej osi je
umiestneny do ohniska parabolického zrkadla. Chybové tsecky st v grafe vyzna-
¢ené tienovanymi oblastami medzi experimentalnymi bodmi.

Meranie sme previedli tak, ze sme na svoje miesto umiestnili doteraz nepouzi-
tu polvlnnu dosticku (VD) podla schémy 2.2, ktord ndm zabezpecila horizontélne
aj vertikalne polarizovanu zlozku pola na zakladnej frekvencii. V. BBO krystali
dochadzalo ku generacii vertikalne polarizovaného pola tretej harmonickej frek-
vencie, ako sme popisali v kapitole 2.1. VSetky pulzy sme dalej nechali sirit uspo-
riadanim, pricom ale za rovinné zrkadlo (Z1) sme umiestnili dalSie odnimatelné
zrkadlo. To pulzy poslalo do parabolického zrkadla, ktoré ich sfokusovalo do dal-
sicho BBO krystalu, ktory mal ale tentoraz opticki os v horizontalnom smere.
K sfazovaniu tak dochadzalo pre vertikalnu zlozku zakladnej frekvencie, ktora tu
generovala tretiu harmonickt frekvenciu s horizontalnou polarizaciou. Za BBO
krystal sme umiestnili eSte polarizator, ktory vertikalnu aj horizontalnu polariza-
ciu pulzov tretej harmonickej frekvencie previedol na linearnu polarizaciu pod 45°.
V spektrometri nakoniec dochédzalo len ku detekcii poli tretej harmonickej frek-
vencie, zakladnu frekvenciu sme preto dalej neuvazovali, pricom medzi rovnako
polarizovanymi pulzmi tretej harmonickej frekvencie tu dochadzalo k interferencii.
V spektre sme tak vo vysledku pozorovali interferenéné maxima a minima.

Posunom prvého BBO krystalu okolo ohniska sme zaroven menili relativnu
fazu medzi tymito dvoma polami. Druhy BBO krystal ostaval v priestore fixny,
pociatocna faza horizontalne polarizovaného pola tretej harmonickej frekvencie
sa preto nemenila. Z modulacie spektra sme dalej boli schopni urcit pociatocny
fazovy posun vertikdlne polarizovanej zlozky tretej harmonickej frekvencie, teda

32



1,2n

0,87

Fazovy posun THG

0,4 -

Adryg

-0,47 - ° -

-0,87 ‘

-1,2n T T T T T T T T T T T

Obr. 3.5: Zavislost fazového posunu pola tretej harmonickej frekvencie na nor-
movanom strednom vykone pri BBO krystali zaradenom v ohnisku zakladného
zvizku. Spodna vetva zavislosti predstavuje posun BBO pred ohniskom zaklad-
ného zviazku (blizsie k P1) a horné vetva predstavuje posun za ohniskom (blizsie
k P2). Chybové usecky si v grafe vyznacené tienovanymi oblastami medzi expe-
rimentalnymi bodmi.

tej, s ktorou sme pracovali v dalsich experimentoch. Na spektrum sme najprv
aplikovali FFT filter s dolnou priepustou, ¢im sme odstranili neziaduce modu-
lacie na vyssich frekvenciach. Nasledne sme vybrali interval spektra s priblizne
konstantnou strednou hodnotou cez periédu a konstantnou amplitidou, ktory
sme nasledne fitovali kosinusom, ¢im sme ziskali hodnotu fazového posunu in-
terferenénych maxim, a teda aj pulzov tretej harmonickej frekvencie voci sebe
navzajom. Namerané interferencné spektra si uvedené v prilohe A.4. Postvanim
prvého BBO krystalu sme tak premerali zavislost fazového posunu pola tretej
harmonickej frekvencie s vertikalnou polarizaciou na polohe BBO krystalu voci
ohnisku pre cely rozsah posuvnej drahy, na ktorej bol krystal upevneny. Vysledna
zavislost je uvedena na obrazku 3.4. Interpolaciou tejto zavislosti sme schopni ur-
¢it pociatocnu fazu pri lubovolnej polohe BBO krystalu.

Vplyvom Guoyovho efektu prechodom fundamentalneho gaussovského zvazku
z dalekého pola na jednej strane ohniska do dalekého pola na druhej strane oh-
niska dochadza k zmene fazy pola voci obdalke o 7. Zmena fazy pola tretej har-
monickej frekvencie voci obélke preto odpoveda hodnote 37, na obrazku 3.4 vsak
pozorujeme zmenu fazy len o priblizne 2w. To je spdsobené obmedzenym rozsa-
hom posuvnej drahy, na ktorej bol krystal upevneny.

Vyhodou pouzitého usporiadania interferometra, v ktorom sme kombinovali
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pole zakladnej a tretej harmonickej frekvencie, kedy boli vsetky prvky umiestnené
v jednom zvazku a oba pulzy sa Sirili kolinearne, je vysoké c¢asové rozliSenie pri
merani fazovych posunov. Jednoduchsou alternativou k tomuto setupu by mohol
byt dvojfarebny interferometer, kedy by sme zvéizky priestorovo rozdelili, kaz-
dym manipulovali zvlast a nésledne ich znova zviedli dokopy, pricom by nasledne
interferovali na spektrometri. Problémom takéhoto usporiadania by vsak bola
vzajomna fazova stabilita zvizkov po ich priestorovom rozdeleni. Interferometer
by preto musel byt aktivne stabilizovany, a aj napriek tomu by sme vo vysledku
nedosiahli takého casového rozlisenia ako s pouzitym usporiadanim.

Dalej sme premerali zavislost stredného vykonu tretej harmonickej frekven-
cie na polohe BBO krystalu. Dosadenim vysledkov do predoslej zavislosti sme
tak dostali zavislost fazového posunu pola tretej harmonickej na jeho strednom
vykone. Stredny vykon sme nakoniec este normalizovali maximalnym moznym
dosiahnutelnym strednym vykonom tretej harmonickej, teda pri BBO krystali
umiestnenom v ohnisku fundamentalneho zvazku. Uvedenud zavislost takto mo-
zeme pouzit pri lubovolnom vykone pulzu zakladnej frekvencie, kedy staci preska-
lovat normovany stredny vykon na stredny vykon tretej harmonickej pri BBO
krystéli umiestnenom v ohnisku parabolického zrkadla (P1), ktory odpoveda da-
nému vykonu fundamentalneho pola. Zavislost fazového posunu pola tretej har-
monickej vplyvom posunu BBO krystalu na normalizovanom strednom vykone
je uvedena na obrazku 3.5. Pomocou interpolacie tejto zavislosti tak mézeme vo
vysledku vypocitat absoltutny fazovy posun pola tretej harmonickej frekvencie pre
jeho Tubovolny stredny vykon pri danom vykone pola zakladnej frekvencie.

3.3 Generacia a modulacia pola vysokych har-
monickych frekvencii pomocou koherentnej
kontroly

Zmenou relativnej fazy poli zdkladnej a tretej harmonickej frekvencie posunom
prvého z dvojice optickych hranolov (H1) v horizontdlnom smere kolmom na smer
Sirenia zvazkov, sme pomocou kvantovej koherentnej kontroly modulovali inten-
zitu vysokych harmonickych frekvencii generovanych zo vzorky kremika. V spek-
trografe s CCD kamerou nésledne dochadzalo k detekcii spektra vysokych harmo-
nickych frekvencii. V detekovanom spektre pozorujeme piaty (espng = 3,10eV),
siedmy (e7ppc = 4,34 €V) a deviaty (eguug = 5,58 €V) rad harmonickych frekven-
cii. S posunom hranola sme voci sebe, vdaka réznym fazovym rychlostiam poli,
fazovo postuvali polia tretej harmonickej a zakladnej frekvencie a sledovali perio-
dickn modulaciu intenzity jednotlivych radov. Nasledne sme premerali spektrum
vysokych harmonickych frekvencii v zavislosti na fazovom posune poli zakladnej
a tretej harmonickej frekvencie pre cely rozsah posuvnej drahy, na ktorej bol op-
ticky hranol upevneny. Vysledna zavislost je uvedena na obrazku 3.6. Amplitada
modulécie intenzity zjavne klesa s rastiicim fazovym posunom, teda s rastiicou
sirkou optického hranola, ktorou zvazky prechadzali. To je spésobené zhorsenim
casového prekryvu pulzov na zakladnej a tretej harmonickej frekvencii, a to kvoli
roznym grupovym rychlostiam v materiali hranola. Na zlepsenie casového pre-
kryvu sme za hranoly zaradili anizotropny krystal (AK) ako je popisané v pre-
doslych kapitolach.
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Obr. 3.6: Spektrum vysokych harmonickych frekvencii v zavislosti na fazovom
posune medzi zakladnou a tretou harmonickou frekvenciou. Meranie bolo preve-
dené cez cely rozsah posuvnej drahy s optickym hranolom. Spektralna hustota
vykonu je uvedena v logaritmickej skale.

Celkové meranie sme previedli zvlast pre dva rozne detekované stredné vy-
kony zakladnej frekvencie, kedy v prvom pripade malo generujice pole na za-
kladnej frekvencii stredny vykon P% = 8 mW a v druhom pripade stredny vykon

str
P4 =12mW. Posunom BBO krystalu sme ladili stredny vykon pulzu tretej har-

monickej frekvencie P3%, ktory sme nasledne vypocitali zo spektra detekovaného

spektrometrom (SM) pomocou kalibracie uvedenej v kapitole 3.2. Namerané spek-

tra pre stredny vykon zakladnej frekvencie P4, = 8 mW st uvedené na obrazku

3.1 a pre stredny vykon P = 12mW na obrazku 3.7.

str

. 3 .z ’ N .
Energiu v pulze 5;’1;1‘: na oboch frekvenciach sme nasledne spocitali pomocou
vztahu: .
w,3w
w,3w }1tr 3.4
pulz — ) ( : )
Vrep

kedy $pickova intenzita I 3 oboch pulzov je potom dand vyrazom:

w In2 ey,
I :4,/7;’55 , (3.5)

In2 gw
I =4/ — e 3.6
0 7 (1 +0,45)73,Ss3, (3.6)

kde prefaktor 2\/1“72 pochadza od integréacie ¢asového profilu pulzu a prefaktor 2
od integracie radialneho profilu, pricom oba profily maju gaussovsky charakter.
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Obr. 3.7: Spektra pola tretej harmonickej frekvencie pri réznych amplitidach
pola. Amplitida pola dopadajiceho pulzu na zakladnej frekvencii odpovedd hod-
note E, = 1,77GV m~!. Spektralna hustota vykonu je uvedend v logaritmickej
skale.

Tvar menovatela vo vztahu 3.6 je dosledkom dvojpulzového charakteru pola tretej
harmonickej frekvencie. Do vyslednej hodnoty bolo eSte nutné zapocitat priepust-
nost polarizatora (POL) pre zakladni frekvenciu s horizontédlnou polarizéciou
a tretiu harmonick frekvenciu (pozri kapitolu 3.1), ako aj odrazivosti pouzitych
striebornych zrkadiel (pozri kapitolu 2.1). Do tivahy bolo nutné tiez vziat, ze ¢ast
dopadajicej intenzity sa od povrchu vzorky kremika odrazila a ku generacii vy-
sokych harmonickych frekvencii teda neprispieva (pozri kapitolu 2.1). Amplitidy
poli E,, 3., jednotlivych pulzov sme nésledne spocitali podla vztahu:

2Iw,3w
Eosw = | —2o (3.7)

w,3w *
C€QN g,

Detekované stredné vykony potom vo vysledku odpovedaji amplitidam pola na
zékladnej frekvencii £, = 1,45GVm~ta E, = 1,77GVm~L.

Pri dalsich meraniach sme nasledne zvolili oblast zahrnujicu niekolko period
modulacie, v ktorej sme pozorovali najvacsiu amplitidu modulécie signalu vy-
sokych harmonickych frekvencii. Tito oblast sme nasledne premerali detailnejsie
pre mensi krok posunu drahy, na ktorej bol opticky hranol upevneny, pre rézne
pomery amplitid tretej harmonickej a zakladnej frekvencie Fs,/E,. Vysledn4 za-
vislost pre pripad amplitidy pola na zédkladnej frekvencii odpovedajicej hodnote
E, = 145GV m™ je pre vysoky pomer amplitiid generujtcich poli uvedend na
obrazku 3.8 a pre nizky pomer amplitid na obrazku 3.9.
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Obr. 3.8: Modulacia intenzity vysokych harmonickych frekvencii pri pomere am-
plitad poli Es,/FE,, = 8,36 %. Spektralna hustota vykonu je v logaritmickej skale.
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Obr. 3.9: Modulacia intenzity vysokych harmonickych frekvencii pri pomere am-
plitud poli Fs,/E, = 0,68 %. Spektrilna hustota vykonu je v logaritmickej skale.
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Obr. 3.10: Moduldcia signalu vysokych harmonickych frekvencii 5. (¢ervend), 7.
(zelend) a 9. (modrd) radu stredovana cez energiu foténu pri pomere amplitid
poli Es,/E, = 8,36 % po od¢itani pozadia. Stredné spektralna hustota vykonu je
v logaritmickej skale.

960 . " 1 " 1 " 1 " 1
480 -
S 240 - L
X
83,
1 120 -
60 - ——5HHG [
] 7HHG
] E;/E, = 0,68% ——9HHG |
30 T T T T T T T T T
0 b1 2n 3n 4n

A¢

Obr. 3.11: Modulacia signalu vysokych harmonickych frekvencii 5. (¢ervend), 7.
(zelend) a 9. (modrd) radu stredovana cez energiu foténu pri pomere amplitid
poli Es,/E, = 0,68 % po od¢itani pozadia. Stredné spektralna hustota vykonu je
v logaritmickej skale.
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S klesajucim pomerom amplitid zjavne klesé aj amplitida modulécie intenzity
vysokych harmonickych frekvencii, kedy pre vysoky pomer amplitid je periodicka
modulacia dobre pozorovatelna, pricom ale pri znizovani pomeru modulécia pos-
tupne zanika. To sa deje v dosledku znizovania efektivity kvantovej koherentnej
kontroly. Pre jednotlivé rady vysokych harmonickych frekvencii tiez pozorujeme
maximum signalu pre odlisné relativne fazové posuny medzi generujicimi polami.
Polohy tychto maxim sa taktiez zaroven menia so zmenou pomeru amplitid medzi
polom zékladnej a tretej harmonickej frekvencie.

Spektralnu hustotu vykonu jednotlivych radov vysokych harmonickych frek-
vencii sme nasledne vystredovali cez energiu foténu v spektralnom intervale v okoli
strednej energie fotonu daného harmonického radu. Spektralny interval sme zvo-
lili tak, aby obsahoval prave cely spektralny pik jednej z detekovanych vysokych
harmonickych frekvencii. Stredovanie spektralnej hustoty vykonu sme nasledne
previedli aj cez interval mimo spektralnych pikov jednotlivych vysokych harmo-
nickych frekvencii, ¢im sme ziskali priebeh strednej spektralnej hustoty vykonu
pozadia. Vysledné hodnoty pozadia sme nasledne odcitali od strednej spektral-
nej hustoty vykonu jednotlivych harmonickych radov. Vysledné zavislosti stred-
nej spektralnej hustoty vykonu P, na relativnom fazovom posune poli zakladne;
a tretej harmonickej frekvencie A¢ vystredované cez energiu foténu pre pripad
E, = 145GV m™!, ziskané stredovanim z detekovanych spektier na obrazkoch
3.8 a 3.9, st uvedené pre vysoky pomer amplitid poli na obrazku 3.10 a pre nizky
pomer amplitud poli na obrazku 3.11.

Vidime, ze amplitida modulacie skuto¢ne s poklesom pomeru amplitid poli
tretej harmonickej a zakladnej frekvencie klesa, ¢o je zapric¢inené klesajicou efek-
tivitou kvantovej koherentnej kontroly. Taktiez jednotlivé rady vysokych har-
monickych frekvencii nadobtidaji maximalnej intenzity pri réznom relativnom
fazovom posune generujucich poli. To je spdsobené nehomogénnym rozdelenim
elektronov vo vodivostnom pase vzorky pri interakcii s generujucim optickym
ziarenim, kedy sa meni populacia elektrénov a dier na jednotlivych trajektériach,
a tym padom aj intenzita jednotlivych radov vysokych harmonickych frekvencii.
Jednotlivé rady tak dosahuji maxima intenzity pri relativnom fazovom posune,
kedy su trajektorie elektréon-dierovych parov prispievajucich do daného harmo-
nického radu najviac populované. Trajektoria zavisi aj od tvaru generujucej viny,
ktory sa meni so zmenou pomeru amplitid poli zédkladnej a tretej harmonickej
frekvencie. V doésledku toho sa meni prispevok trajektérie k jednotlivym radom
vysokych harmonickych frekvencii, kedze zmenou dynamiky elektrén-dierového
paru sa meni aj findlny stav v Brillouinovej zéne, z ktorého dochéddza k jeho
naslednej rekombinacii.

Na zaciatok sme tak premerali zavislost strednej spektralnej hustoty vykonu
na posune optického hranola pre dvanast roznych pomerov amplitiid generujicich
poli a ich naslednym fitovanim kosinusom sme obdrzali hodnoty periédy modu-
lacie signalu vysokych harmonickych frekvencii. Priemerovanim tychto hodnot
sme nasledne ziskali strednit hodnotu periédy modulacie p = (524,65 + 0,28) pm
v zmysle posunu optického hranola, ktora odpoveda relativnemu fazovému po-
sunu poli o 27. V grafoch preto uvadzame rovno zavislost na relativnom fazovom
posune poli namiesto zavislosti na posune optického hranola. Tuto hodnotu sme
nasledne pri fitovani dalsich zavislosti fixovali, ¢im sme dosiahli vyssej presnosti
fitu.
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Es,/E, [%] | Ago [10~37] V [%]
8,36 2,56 £ 0,38 | 55,72 £ 0,71
6,55 9,13 £ 0,56 | 354 + 0,63
5,06 9,04 = 0,44 | 46,19 & 0,67
3,32 0,10 £ 0,43 | 746 £ 1,1
2,56 5,30 £ 0,32 | 76,44 £ 0,84
1,92 12,36 + 0,37 | 69,39 £ 0,01
1,42 15,12 £ 0,55 | 57,0 £ 1,1
0,68 21,41 £ 0,54 | 36,41 + 0,66
0,26 150,3 & 1,1 | 5,43 + 0,19

Tab. 3.1: Hodnoty fazového posunu modulacie A¢y a viditelnosti modulacie V'
piateho radu vysokej harmonickej frekvencie pre jednotlivé pomery amplitad poli
tretej harmonickej a zdkladnej frekvencie Es,/E, pri E, = 1,45GVm™'.

Es,/E, %] | Ago [10~*n] V %]
8,36 10,06 £ 0,53 | 54,85 £ 0,97
6,55 29,70 £ 0,88 | 482 £ 1,3
5,06 21,27 £ 0,67 | 545+ 1.2
3,32 3,65 £ 0,49 | 52,03 £ 0,85
2,56 2,97 £ 0,39 | 44,82 £ 0,56
1,92 710,95 + 0,42 | 35,06 £ 0,48
1,42 14,47 £ 0,60 | 25,06 £ 0,49
0,68 21,71 + 0,59 | 14,94 & 0,29
0,26 1202 £ 1,2 | 2,84 £ 0,11

Tab. 3.2: Hodnoty fazového posunu modulacie A¢g a viditelnosti modulacie V'
siedmeho radu vysokej harmonickej frekvencie pre jednotlivé pomery amplitiad
poli tretej harmonickej a zdkladnej frekvencie Es,/E, pri E, = 1,45GVm™1.

Es./E, %] | Ago [10~*n] V [%]
8,36 12,99 £ 0,46 | 35,99 + 0,55
6,55 328 £ 0,57 | 34,51 £ 0,64
5,06 5,14 £ 0,48 | 42,67 £ 0,67
3,32 15,92 £ 0,48 | 31,73 + 0,50
2,56 22,15 £ 0,43 | 26,65 + 0,38
1,92 230,07 & 0,43 | 19,86 + 0,28
1,42 732,79 & 0,78 | 14,45 £ 0,37
0,68 40,14 £ 0,80 | 8,52 + 0,22
0,26 139 £20 | 0,53 £ 0,33

Tab. 3.3: Hodnoty fazového posunu modulacie Ag¢y a viditelnosti modulacie V'
deviateho radu vysokej harmonickej frekvencie pre jednotlivé pomery amplitad
poli tretej harmonickej a zdkladnej frekvencie Es,,/E,, pri E, = 1,45GVm™.
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Es,/E, [%] | Ao [10~2n] V %]
7.58 74,03 £ 0,52 | 52,25 £ 0,95
5,82 65,89 + 0,59 | 64,4 + 1.4
4,09 66,50 &= 0,48 | 69,9 & 1,2
3,77 55,10 £ 0,44 | 79,7 & 1,3
2,00 44,81 £ 0,50 | 762 & 1,3
1,53 42,10 £ 0,38 | 63,77 & 0,81
1,18 35,75 & 0,38 | 43,06 & 0,51

Tab. 3.4: Hodnoty fazového posunu modulacie A¢g a viditelnosti modulacie V
piateho radu vysokej harmonickej frekvencie pre jednotlivé pomery amplitad poli
tretej harmonickej a zdkladnej frekvencie Es,/E, pri £, = 1,77GV m™!,

E3w/Ew [%] A¢0 [10_27'[] VvV [%]
758 9759 = 0.80 | 85.9 + 2.9
5,82 80,41 £ 080 | 80,1 + 24
4,99 78,87 £ 0,71 75,9 + 2,0
3,77 68,51 £+ 0,57 66,2 + 1,3
2,09 54,65 £+ 0,54 | 39,06 + 0,69
153 51,62 0,45 | 29,11 + 0,42
1,18 45,36 £+ 0,46 | 18,30 £ 0,26

Tab. 3.5: Hodnoty fazového posunu modulacie Agy a viditelnosti modulacie V'
siedmeho radu vysokej harmonickej frekvencie pre jednotlivé pomery amplitud
poli tretej harmonickej a zdkladnej frekvencie Es,/E, pri E, = 1,77GVm™’.

Es,/E, [%] | Ago [10~*n] V %]
7.58 86,50 = 0,03 | 49,3 & 1,6
5,82 71,66 £ 0,60 | 47,3 £ 1,1
4,09 70,68 £ 0,62 | 44,23 + 0,94
3,77 60,59 + 0,53 | 36,89 & 0,65
2,00 46,14 £ 0,55 | 22,03 & 0,37
1,53 41,08 + 0,55 | 16,31 + 0,27
1,18 35,87 &£ 0,56 | 9,83 £ 0,17

Tab. 3.6: Hodnoty fazového posunu modulacie A¢y a viditelnosti modulacie V'
deviateho radu vysokej harmonickej frekvencie pre jednotlivé pomery amplitud
poli tretej harmonickej a zdkladnej frekvencie Es,/E,, pri E, = 1,77GVm.

Pri zafixovanej peridde modulacie p v diikoz}'/ch jednotkach, sme potom dalsie
zéavislosti strednej spektralnej hustoty vykonu P, (z) na posune optického hranola
x fitovali periodickou funkciou:

_:UC

Py(x) = Apog cos (271'3: )+ P, (3.8)

p

kde A,,.q je amplitida modulacie, z. je posun kosinusovej moduldcie v zmysle
posunu optického hranola a Pyg je strednd hodnota moduldcie cez jednu pe-
riédu. Posun moduldcie intenzity vysokych harmonickych frekvencii v dlzkovych
jednotkach sme nasledne prepocitali na relativny fazovy posun A¢g poli zékladnej
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a tretej harmonickej frekvencie v radianoch:

2
Ady = xc;. (3.9)

Nasledne sme spocitali viditelnost modulacie podla vztahu:

V — (Amod + EA,O) - (Amod - EA,O) (3 10)
(Amod + Pxro) + (Anod — P/\,o). .

Vysledné hodnoty relativneho fazového posunu a viditelnosti modulacie st v pri-
pade E, = 1,45GVm™! pre jednotlivé rddy vysokych harmonickych frekven-

cii uvedené v tabulkach 3.1, 3.2 a 3.3. Pre pripad amplitudy zakladného pola
E, =1,77GVm™! st vysledky uvedené v tabulkich 3.4, 3.5 a 3.6.

3.3.1 Fazovy posun modulacie pola vysokych harmonic-
kych frekvencii

Namerana zavislost fazového posunu modulécie na pomere amplitid poli tretej
harmonickej a zdkladnej frekvencie je uvedend na obrazku 3.12 a) pre E, =
1,45GVm™! a na obrdzku 3.12 b) pre £, = 1,77GVm™~'. Tieto ddta si uve-
dené bez korekcie fazového posunu pola tretej harmonickej frekvencie na posun
BBO krystalu, ktora bola diskutovand v kapitole 3.2 a je uvedend na obrazku
3.5. Téato korekcia odpoveda fazovému posunu pola tretej harmonickej frekven-
cie vplyvom posunu generujiceho BBO krystalu po osi zvizku. Vo vysledku tak
fazovy posun pola tretej harmonickej frekvencie dosledkom posunu generujiceho
BBO krystalu vedie na zmenu relativneho fazového posunu medzi polom zéklad-
nej a tretej harmonickej frekvencie. Zavislosti po prevedeni korekcie na prispe-
vok fazového posunu pola tretej harmonickej frekvencie od posunu generujticeho
krystdlu st uvedené pre pripad E,, = 1,45 GV m~! na obrdzku 3.13 a) a pre pripad
E,=1,77GVm™! na obrazku 3.13 b).

Relativne fazové posuny medzi modulaciami jednotlivych harmonickych radov
sme vsak pre dany pomer amplitiid pola tretej harmonickej a zakladnej frekven-
cie, teda pre fixni polohu BBO krystalu voci ohnisku fundamentalneho zvézku,
schopni urc¢it aj bez prevedenia tejto korekcie. To je dosledkom konsStantného
fazového prispevku od posunu generujiceho krystalu ku vsetkym harmonickym
radom, ich relativny fazovy posun to preto neovplyvnuje. Taktiez, z prevedenych
merani sme schopni urcit len relativny fazovy posun generujicich poli medzi
dvoma experimentalnymi bodmi, pricom absolitny fazovy posun nepozname. To
nam dava ur¢iti volnost a v grafoch, pre lepsi prehlad zavislosti, preto volime
pociatok horizontalnej osi odpovedajici nulovému fazovému posunu.

V pripade amplitidy fundamentdlneho pola E, = 1,45 GV m~! uvedeného
na obrazku 3.13 a) pozorujeme v oblasti nizkych pomerov amplitud generujicich
poli s narastom tohto pomeru rychlu zmenu fazového posunu modulacie. Hlavnou
pricinou tejto prudkej zmeny fazového rozdielu pre nizky pomer amplitid bola
pravdepodobne nepresnost merania pri interferencii dvoch poli tretej harmonic-
kej frekvencie, pomocou ktorého sme urcovali v kapitole 3.2 korekciu fazového
posunu pola tretej harmonickej frekvencie na posun generujiceho BBO krystalu.
V pripade nizkeho pomeru generujtcich poli, bol jeden z pouzitych zvazkov tretej
harmonickej frekvencie vyrazne slabsi ako druhy, ¢o viedlo na zniZzenti presnost
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merania korekcie fazového posunu. S postupnym zvysovanim pomeru amplitud
generujucich poli sa pokles zavislosti uz spomaluje a priblizne od pomeru am-
plitud Es,/E, = 5% sa fazovy posun takmer nemeni a v zavislosti pozorujeme
plato. Dany harmonicky rad tak nésledne nadobiida maxima pre priblizne kon-
stantny relativny fazovy posun medzi polom na zdkladnej a tretej harmonickej
frekvencii bez ohladu na pomer ich amplitid.

Pre pripad amplitidy fundamentdlneho pola E,, = 1,77 GVm™! uvedeného
na obrazku 3.13 b), ma zavislost podobny charakter, ako v predoslom pripade.
Na rozdiel od predchadzajticeho pripadu nizsej amplitidy fundamentalneho pola
vsak nepozorujeme pre nizke pomery amplitid tak prudka zmenu vo fazovom po-
sune. Pre vyssie pomery amplitid sa ale experimentalne body pre rézne pomery
lisia viac, ako v pripade slabsieho fundamentalneho pola. Dochédza tiez k zmene
relativneho fazového posunu modulacie medzi jednotlivymi harmonickymi radmi.
V pripade nizsej amplitidy fundamentalneho pola pozorujeme v oblasti nizkych
pomerov v ramci chyby prekryv zavislosti piateho a siedmeho harmonického radu,
pricom modulacia deviateho radu je posunuta do nizsich hodnot fazy. Pre pripad
vyssej amplitudy generujiceho pola naopak pozorujeme v oblasti nizkych pome-
rov amplitid v ramci chyby prekryv zavislosti piateho a deviateho harmonického
radu, pricom zavislost siedmeho radu je posunuta k vyssim hodnotam fazy. Vply-
vom silnej nelinearity procesu koherentnej kontroly a generacie vysokych harmo-
nickych frekvencii sa tak s narastom amplitidy fundamentalneho pola meni aj
cela dynamika, teda ¢asové okno tunelovania elektronov z valenéného do vodi-
vostného pasu, ako aj nasledna trajektéria a finalny stav elektron-dierového paru
v Brillouinovej zéne pred rekombinaciou.

Fazovy posun moduldcie A¢g odpoveda hodnote relativneho fazového posunu
poli zakladnej a tretej harmonickej frekvencie pri danom pomere ich amplitad,
pri ktorej nadobtuida prislusny rad vysokej harmonickej frekvencie maximalnej in-
tenzity. Superponované pole dané vztahom (1.24) mé teda v pripade maximéalnej
intenzity jedného z pozorovanych radov tvar, vdaka ktorému sa elektrony siria
po takej trajektorii, pri ktorej dochadza ku konstruktivnej interferencii dvoch po
sebe iducich elektronovych vinovych balikov. Tieto vinové baliky sa Siria rov-
nakym smerom a tunelovali do vodivostného pasu pri maxime superponovaného
pola v dvoch po sebe idtcich optickych cykloch. V désledku toho, elektron akoby
interferuje so sebou samym tak, ze akurat konstruktivne prispieva do daného radu
vysokej harmonickej frekvencie. Zaroven tento fazovy rozdiel odpovedd pri danom
pomere amplitid generujucich poli vysokej populécii elektréonov na tejto trajek-
torii, teda vysokej pravdepodobnosti tunelovania z valenéného do vodivostného
pasu a sirokému casovému oknu, kedy tieto elektrony tuneluju.
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Obr. 3.12: Zavislost fazového posunu periodickej modulécie intenzity 5. (Cervené
body), 7. (zelené body) a 9. (modré body) radu vysokych harmonickych frekvencii
na pomere amplitud poli tretej harmonickej a zakladnej frekvencie bez korekcie na
posun BBO krystalu pre amplitidu fundamentalneho pola a) E, = 1,45GV m™ 1,
b) E, = 1,77GV m~!. Chybové tisecky st v grafe vyznacené tielovanymi oblas-
tami medzi experimentalnymi bodmi. Pociatok vertikdlnej osi je posunuty tak,

aby odpovedal nulovému fazovému posunu.
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Obr. 3.13: Zavislost fazového posunu periodickej moduldcie intenzity 5. (Cervené
body), 7. (zelené body) a 9. (modré body) radu vysokych harmonickych frekven-
cii na pomere amplitid poli tretej harmonickej a zakladnej frekvencie po preve-
deni korekcie na posun BBO krystalu pre amplitidu fundamentélneho pola a)
E,=145GVm™ b) E, =1,77GVm~!. Chybové tsecky st v grafe vyznacené
tienovanymi oblastami medzi experimentalnymi bodmi. Pociatok vertikdlnej osi
je posunuty tak, aby odpovedal nulovému fazovému posunu.
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3.3.2 Viditelnost modulacie pola vysokych harmonickych
frekvencii

Zavislost viditelnosti moduléacie na pomere amplitid generujicich poli je dalej
uvedend na obrazku 3.14 a) pre amplitiidu zdkladného pola E, = 1,45GVm™!
a na obrazku 3.14 b) pre £, = 1,77 GV m™. Pre vietky tri pozorované rady vyso-
kych harmonickych frekvencii pozorujeme s narastom amplitidy pola zakladnej
frekvencie aj narast maximalnej hodnoty viditelnosti moduléacie. Narasta taktiez
pomer amplitiid generujtcich poli, pre ktoré zavislost viditelnosti tieto maxima
dosahuje (pozri tiez tabulky 3.1-3.6). Najvyssi narast maximélnej viditelnosti
pozorujeme pre siedmy rad harmonickej frekvencie, ktorda v pripade amplitudy
E, = 1,77GV m~! dokonca prevysuje maximalnu viditelnost piatej harmonickej
frekvencie. Pre piaty rad zjavne postacuje k dosiahnutiu maximalnej modulécie
pomerne slabé pole tretej harmonickej frekvencie voc¢i polu na zékladnej frekven-
cii. U siedmeho a deviateho radu vsak musi byt pomer amplitid uz vyssi, co je
sposobené hlavne prispevkom nelinedrnej interakcie treticho radu, kedy dochadza
k mieSaniu jedného foténu na tretej harmonickej a dvoch fotéonov na zakladnej
frekvencii. Pre vyssie harmonické frekvencie sa ale jedna uz o nelinearity vyssich
radov, ich prispevok je preto vyrazne nizsi.

Viditelnost modulécie mézeme tiez vyjadrif pomocou vztahu:

PT'S omb,maxr ~ PT‘G omb,min
v — Drekom, komb, (3.11)

Y

Prekomb,max + Prekomb,min

kde Prekombmazr & Prekombmin je maximalna a minimalna hodnota pravdepodob-
nosti koherentnej rekombinacie elektronu s dierou P,cromp, ktorda vedie k emisii
fotonu vysokej harmonickej frekvencie. Ta je dana jednak pravdepodobnostou
kvantového tunelovania elektronu z valenéného do vodivostného péasu, ako aj tra-
jektoriou elektréonu a diery po tunelovej excitacii.

Hruby odhad priebehu zavislosti viditelnosti modulacie na pomere amplitid
poli moézeme uskutocnif pomocou poruchovej tedrie, v ktorej namiesto kvanto-
vého tunelovania elektronu z valenéného do vodivostného pasu predpokladdme
excitaciu elektréonu pomocou viacfotonovej absorpcie. Ku generacii piatej harmo-
nickej frekvencie by tak dochadzalo za excitacie elektréonu, a to bud cez absorpciu
jedného foténu na tretej harmonickej frekvencii a dvoch foténov na zékladnej frek-
vencii, alebo cez absorpciu piatich fotonov na zakladnej frekvencii. Nech priebehy
poli na zakladnej a tretej harmonickej frekvencii maja tvar:

Efung = Be/@H8%) (3.12)

Erpe = B,/ 380, (3.13)

Amplitudy pravdepodobnosti genericie piatej harmonickej frekvencie pomocou
trojfotonovej alebo péatfoténovej absorpcie maji potom tvar:

A3w,w,w — aETHGE}%und _ aE3wE3)ei(5w+A¢3w+2A¢w)’ (314)

Aw,w,w,w,w = BE?und = BEE;ei(5w+5A¢W)J (315)

kde a a [ si konstanty tmernosti troj- a pétfotonovej absorpcie. Pravdepo-
dobnost generacie foténu piatej harmonickej frekvencie moézeme potom vyjadrit
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Obr. 3.14: Namerand zavislost viditelnosti modulacie intenzity 5. (¢ervené body),
7. (zelené body) a 9. (modré body) rddu vysokych harmonickych frekvencii
po od¢itani pozadia na pomere amplitid poli tretej harmonickej a zaklad-
nej frekvencie pre amplitidu fundamentélneho pola a) E, = 1,45GVm™!, b)
E, = 1,77GVm~!. Chybové tsecky st v grafe vyznacené tiefiovanymi oblastami
medzi experimentalnymi bodmi.
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v tvare:

SHHG 2

=v[a?E; B! + B*EY + 208E3,E! cos (Ags, — 3A¢,)],

3w Hw

(3.16)

kde v je konstanta timernosti ktora, ako uvidime, nebude hrat rolu. Prvy clen
predoslého vztahu tak predstavuje pravdepodobnost emisie foténu piatej harmo-
nickej frekvencie pomocou absorpcie jedného foténu tretej harmonickej a dvoch
foténov zakladnej frekvencie. Druhy clen zas predstavuje pravdepodobnost emisie
za absorpcie piatich fotonov na zakladnej frekvencii. Pre viditelnost modulécie
vsak bude najpodstatnejsi posledny c¢len predstavujici interferenciu predoslych
dvoch prispevkov.

Maximéalna a minimélna hodnota pravdepodobnosti emisie fotonu piatej har-
monickej frekvencie tak ma tvar:

Pl iemas = M0* B3 EL + BE + 203 B3, B, (3.17)
Pgrgiggmx = fy[a2E§wE:.1} + 62Eu110 - 2QBE3WEZ] (318)

Vysledna zavislost viditelnosti modulacie V' na pomere amplitud poli tretej har-
monickej a zakladnej frekvencie po dosadeni predoslych vztahov do vztahu 3.11
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Obr. 3.15: Porovnanie experimentalnych dat viditelnosti modulacie piatej har-
monickej frekvencie po odéitani pozadia (body) s fitom pomocou viditelnosti mo-
duldcie danej poruchovym poctom (prerusované ¢iary). Porovnanie sme previedli
pre amplitidu zékladného pola E, = 1,45GVm™~! (¢ierna) a £, = 1,77GVm~!
(magenta). Chybové tsecky si v grafe vyznacené tienovanymi oblastami medzi
experimentalnymi bodmi.
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ma tvar:

()
Vsune = 2%"&%0ﬁ> (3.19)
() +
kde sme zaviedli parameter 0 = gEf), ktory odpovedd pomeru amplitiad poli

zékladnej a tretej harmonickej frekvencie, pre ktory pozorujeme maximum vi-
ditelnosti modulécie piatej harmonickej frekvencie V;3/},. Pre dant amplitudu
pola zakladnej frekvencie je parameter ¢ konstantny.

Na obrazku 3.15 porovnavame nami namerané hodnoty viditelnosti modula-
cie piatej harmonickej frekvencie z obrazku 3.14 s fitmi pomocou zéavislosti 3.19
pre poruchovi viditelnost modulécie piatej harmonickej frekvencie. Krivky sa aj
napriek snahe znac¢ne odlisuji, kedy nami namerané experimentalne data dosa-
huju pre obe amplitiudy zakladnej frekvencie v maxime vyssej hodnoty a nasledne
prudsieho poklesu viditelnosti, nez dosahuje poruchovy fit. Pristup pomocou po-
ruchovej tedrie je tu preto zjavne nespravny, pricom pre vyssie rady harmonickych
frekvencii by bola odchylka este vacsia.

3.3.3 Teoretickd zavislost modulacie poli vysokych har-
monickych frekvencii

Experimentalne ziskané data porovndme s teoretickou zavislostou uvedenou
na obrazku 3.16. Data vypocital a poskytol Dr. Thibault J.-Y. Derrien z vyskum-
ného centra HiLASE. Teoreticky priebeh modulécie bol ziskany numerickym vy-
poc¢tom metédou time-dependent density functional theory (TDDFT) [41]. Pri
vypocte bola pouzitd amplitida pola na zdkladnej frekvencii £, = 1,4GV m™!
a na tretej harmonickej frekvencii Es, = 0,07GVm~!. Vo vysledku tak pozo-
rujeme moduldciu pri pomere amplitid Es,/E, = 5%. Dl7ka pulzov na oboch
frekvenciach je 7 = 25fs.

Vysledkom numerickych simulécii bol ¢asovy priebeh elektrického pridu j(¢)
vplyvom interakcie vzorky so silnym generujicim polom pre elektron v urcitej
ohranic¢enej cele vo vzorke kremika v efektivnom potenciali okolitych jadier a elek-
trénov. Elektricky prud je vo vysledku timerny okamzitej rychlosti urychlenych
elektrénov. Amplitida zrychlenia elektronov na frekvencii w tak odpoveda stcinu
tejto frekvencie s elektrickym pridom wj(t). Kedze ziarenie emitované urychle-
nym nabojom je imerné velkosti zrychlenia naboja, vysledné spektrum emitova-
nych vysokoenergetickych foténov bolo vypocitané pomocou kvadratu Fourierovej
transformacie podla vztahu:

S(w) = w?|F{i(t)}*. (3.20)

Vysledné spektrum na obrazku 3.16 skutoc¢ne priblizne odpoveda nami zme-
ranym spektram na obrazkoch 3.8 a 3.9. V tomto pripade ale pozorujeme vyrazne
sirsie spektralne piky jednotlivych harmonickych frekvencii. Taktiez, maximéalne
spektralne hustoty vykonu jednotlivych radov si medzi sebou porovnatelné, na
rozdiel od vysledkov experimentu, kedy maximalna spektralna hustota vykonu
s radom znacne klesa.

Spektrum sme nasledne spracovali analogicky ako pri experimentalnych hod-
notach. V okoli kazdej harmonickej frekvencie sme zvolili spektralny interval, cez
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Obr. 3.16: Modulacia intenzity vysokych harmonickych frekvencii pri zmene fa-
zového posunu medzi polom zékladnej a tretej harmonickej frekvencie pre po-
mer amplitiud Es,/FE,, = 5 %. Data boli ziskané numerickym vypoc¢tom metdédou
TDDFT. Spektralna hustota vykonu je uvedena v logaritmickej skale. Vypocet
previedol Dr. Thibault J.-Y. Derrien z vyskumného centra HiLASE.

ktory sme potom stredovali spektralnu hustotu vykonu. Vysledné zavislosti stred-
nej spektralnej hustoty vykonu na fazovom posune medzi generujicimi polami pre
jednotlivé harmonické rady si uvedené na obrazku 3.17. Jednotlivé krivky sme
neskor fitovali vztahom 3.8. Vysledné hodnoty viditelnosti modulécie a fazového
posunu modulécie pre jednotlivé krivky st:

Verna = (70,7 £2,0) %, Adosmnc = (1,7444 4 0,0082)
Vinme = (89,7 £ 3,8) %, A¢oranc = (2,009 £0,011) 7,
VE)HHG’ = (67,4 + 1,9) %, AQS(LQHHG = (1,7864 + 0,0083) .

Teoretickym vysledkom by mali byt najblizsie vysledky experimentov pre am-
plitidu fundamentéalneho pola E,, = 1,45GVm~! v tabulkéich 3.1, 3.2 a 3.3 pre
pomer amplitad poli Es,/FE, = 5,06%. Pri porovnani vSak pozorujeme zna¢né
rozdiely medzi vysledkami. Vsetky hodnoty pre viditelnost moduléacie si pre vy-
sledky ziskané numerickym vypoctom vyssie, ako sme namerali pri experimen-
toch. Taktiez, viditelnosti modulacie piateho a siedmeho harmonického radu su
podla experimentalnych vysledkov pre tento pomer amplitid porovnatelné, v pri-
pade teoretického vysledku je vsak viditelnost siedmeho harmonického radu vy-
razne vyssia ako piateho. Fazovy posun modulacie medzi jednotlivymi harmonic-
kymi radmi sa taktiez lisi, kedy v experimente pozorujeme s rasticim fazovym
posunom medzi generujucimi polami postupne maximum modulacie deviateho,
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Obr. 3.17: Modulacia signdlu vysokych harmonickych frekvencii 5. (Cervend), 7.
(zelend) a 9. (modrd) radu stredovand cez energiu foténu pri pomere amplitid
poli Es,/E, = 5%. Stredné spektrélna hustota vykonu je v logaritmickej skale.
Data boli ziskané numerickym vypoctom metédou TDDFT.

piateho a nakoniec siedmeho harmonického radu ako mozeme vidiet na obrazku
3.13 a). V hodnotach ziskanych numerickym vypoc¢tom naopak pozorujeme po-
stupne maximum modulécie piateho, deviateho a nakoniec siedmeho harmonic-
kého radu.

Tieto odlisnosti v hodnotach viditelnosti a fazového posunu modulacie poli
vysokych harmonickych frekvencii st sposobené predovsetkym odchylkami medzi
experimentom a jeho teoretickym modelom. Pri experimente boli dlzky pulzov
Vécsie, pricom priebeh poli v ¢ase nebol idedlne gaussovsky, kedy pole tretej har-
monickej frekvencie malo charakter dvojpulzu. Rovnako sa aj pouzité amplitudy
poli zékladnej a tretej harmonickej frekvencie pre experiment a numericky vy-
pocet trochu lisia, ¢o ale z dovodu silne nelinearnej povahy pozorovanych javov,
moze viest na znacné rozdiely vo vysledkoch.
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3.4 Spektralna interferencia dvoch fazovo a ca-
sovo posunutych poli vysokych harmonic-
kych frekvencii

Zaradenim polvinnej dosticky (VD) medzi parabolické zrkadlo (P1) a BBO
krystal, v ktorom sme generovali pole tretej harmonickej frekvencie z horizontélne
polarizovaného zvazku zakladnej frekvencie, sme dostali z povodne horizontélne
polarizovaného fundamentalneho zvéizku, zvizok s linearnou polarizaciou pod 45°.
Horizontalna cast tejto polarizacie tak generovala v BBO krystali vertikalne pola-
rizované pole tretej harmonickej frekvencie a vertikalna cast krystalom len presla,
pricom vplyvom anizotropie krystalu doslo k ¢asovému omeskaniu horizontalnej
zlozky polarizacie voci vertikalnej. Na vzorku kremika dopadal samostatny pulz
na zakladnej frekvencii a ¢asovo omeskana dvojica v ¢ase prekrytych pulzov na
zékladnej a tretej harmonickej frekvencii tak, ako v predoslom experimente (pozri
kapitolu 2.2). Casovo omeskana dvojica v ¢ase prekrytjch pulzov generovala mo-
dulované pole vysokych harmonickych frekvencii EZEC (t), kde modulacia z4vi-
sela na relativnom fazovom posune generujicich poli. Samostatny pulz na zéklad-
nej frekvencii vsak naopak generoval nemodulované pole vysokych harmonickych
frekvencii EZHS (). Modulovany pulz vysokych harmonickych frekvencii bol tak
voc¢i nemodulovanému vo vysledku omeskany v ¢ase o hodnotu 7. Vysledné pole
malo potom casovy priebeh:

Ejgf" (t) = Epga” (t) + Epemoa (t = 7). (3.21)

Casovy posun 7 medzi pulzmi sa vo vyslednom spektre prejavuje podla posu-
novacicho teorému Fourierovej transformacie [42]:

F{Eremon (t = 7)} = B (W) e ™7, (3.22)
kde EHHC (4) je Fourierova transformacia v ¢ase neposunutého nemodulova-
ného pola vysokych harmonickych frekvencii EZHS (t). Analogicky budeme zna-
¢it Fourierovu transformaciu k modulovanému polu vysokych harmonickych frek-

nemod
vencif ako EXEC (W), Vysledné spektrum tak ma tvar:

SHC ) = |FLEEEC () = |BHEC () + B, (@) e ]

mod nemod

— GHHG () 4 GHHG () +2\/5H£G (w) SEHG (1)) x (3.23)

mod nemod m nemod

X cos [Appne (W) + wTl,
kde sme oznacili SZEC (W), resp. SEHEG (W) kvadrat absolttnej hodnoty Fourie-
rovej transformacie modulovaného, resp. nemodulovaného pola vysokych harmo-
nickych frekvencii, teda spektralnu intenzitu tychto poli. Dalej, Adpyre (w) je
rozdiel spektralnych faz modulovaného a nemodulovaného pola vysokych harmo-
nickych frekvencii, pricom predpokladdme, ze tento rozdiel je pre dany harmo-
nicky rad a pre fixni polohu optického hranola (H1) a generujticeho krystalu BBO
(BBO) konstantny. V nasom experimente sme menili relativnu fazu medzi polom
zakladnej a tretej harmonickej frekvencie, ¢o sa prejavilo fazovym posunom ge-
nerovaného pola vysokych harmonickych frekvencii. Konstantna zmena rozdielu
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casovych faz nemodulovaného a modulovaného pola vysokych harmonickych frek-
vencii A¢ypa(t) sa z definicie Fourierovej transformécie prejavi rovnakou zmenou
v rozdiele spektralnych faz. Dalej nas preto bude zaujimat iba relativna fazova
zmena Apppa pri zmene relativnej fazy A¢ medzi generujicimi polami.

Zo vztahu (3.23) vidime, ze vysledné spektrum pola vysokych harmonickych
frekvencii je dané stctom spektier modulovanej a nemodulovanej casti pola vy-
jadrenych prvymi dvoma c¢lenmi a oscilujicim interferencnym clenom zavislom
na fazovom a ¢asovom posune medzi tymito polami. Casovy posun 7 tak vie-
dol na spektralnu interferenciu medzi tymito polami a v detekovanych spektrach
sme pozorovali v jednotlivych spektralnych pikoch harmonickych frekvencii este
navyse interferenéné maxima a minimd. Fazovy posun, ktory je vo frekvencii
konstantny, néasledne viedol na posun tychto interferenénych maxim a minim.
Vzhladom na fixnd hribku a orientaciu BBO krystalu, v ktorom sme generovali
tretiu harmonicku frekvenciu (BBO) a BBO krystélu, v ktorom sme kompenzovali
rozne grupové rychlosti pola na zékladnej a tretej harmonickej frekvencii (AK),
bol casovy posun medzi horizontalnou a vertikalnou zlozkou pola na zakladnej
frekvencii konstantny. Konstantny teda bol aj ¢asovy rozdiel medzi polami jed-
notlivych vysokych harmonickych frekvencii a vo vysledku bola konstantna aj
peridéda interferencénej modulécie pre jednotlivé harmonické rady, ktora je nepria-
mo umernd tomuto ¢asovému posunu. Polohy interferenénych maxim a minim
sa preto menili iba v zavislosti na zmene relativnej fazy modulovaného a nemo-

101 4 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
j——82,35 MV/m
1——67,69 MV/m
1——54,12 MV/m
1——35,73 MV/m
1004 — 14,08 MV/m L
]——572MV/m
5
e
S, 107 3
Qf ]
10
103
550 575 600 625 650 675 700 725 750
A[nm]

Obr. 3.18: Spektra pola tretej harmonickej frekvencie pri réznych amplitidach
pola. Amplitida pola dopadajiceho pulzu na zakladnej frekvencii s horizontal-
nou polarizdciou je £, = 1,23GV m™!. Spektrdlna hustota vykonu je uvedens
v logaritmickej skéle.
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Obr. 3.19: Modulécia intenzity vysokych harmonickych frekvencii pri pomere am-
plitad poli Es,/E,, = 6,72 %. Spektralna hustota vykonu je v logaritmickej skale.
V spektrach pozorujeme spektralnu interferenciu poli vysokych harmonickych
frekvencii.

dulovaného pola vysokych harmonickych frekvencii, ktora sa menila v désledku
fazového posunu medzi polom zakladnej a tretej harmonickej frekvencie. Cielom
tohto merania bolo urcif z posunu interferen¢nych maxim a minim v spektre vy-
sokych harmonickych frekvencii, ktory sa meni vplyvom fazového posunu medzi
polom zdkladnej a tretej harmonickej frekvencie, relativny fazovy posun medzi
modulovanym a nemodulovanym polom vysokych harmonickych frekvencii pre
rozne pomery amplitiid poli na tretej harmonickej a zakladnej frekvencii.

Pri meraniach sme pouzili pulzy na zakladnej frekvencii s linedrnou polariza-
ciou 45° za polvlnnou dostickou (VD) a so strednym vykonom P, = 15,3 mW
meranym za druhym parabolickym zrkadlom (P2). Na vzorku kremika tak dopa-
dali pévodne (pred polarizatorom) horizontalne polarizované pulzy na zikladne;
frekvencii o amplitide pola F, = 1,23GVm™! a povodne vertikalne polarizo-
vané pulzy o amplitide pola E, = 1,45 GV m~!. Merania sme previedli pre Sest
roznych amplitid pola tretej harmonickej frekvencie, ktorého spektra si uvedené
na obrazku 3.18. Pomer amplitid poli tretej harmonickej a zdkladnej frekvencie
Es,/ E,, uvazujeme ako pomer amplitidy pola tretej harmonickej frekvencie a am-
plitudy pola zakladnej frekvencie s horizontalnou polarizaciou pred polarizatorom
(POL), teda pomer amplitid poli, ktoré boli v ¢ase prekryté a generovali modu-
lované pole vysokych harmonickych frekvencii. Analogicky zavadzame aj fazovy
posun medzi tymito polami A¢. Priklad detekovaného spektra pri spektrélnej in-
terferencii poli vysokych harmonickych frekvencii v zavislosti na fazovom posune

o4



P, [arb. u.]

3,125 4 . - . : _‘— 8600
. E../E, = 6,72% 5929

4083
 — 2813

1938
1335
920
634
437
301
207
143
98
68
47
32
22
15

11

7

5

2,975
1,57 2n 2,51 3n 3,5n

A¢

Obr. 3.20: Detail interferenénych maxim v spektralnom piku piatej harmonickej
frekvencie pri pomere amplitid poli Es,/E,, = 6,72 %. Prerusované ¢iary ilustruji
posun tychto maxim so zmenou relativnej fazy medzi generujticimi polami. Spek-
tralna hustota vykonu je v logaritmickej skale.

medzi polami zakladnej a tretej harmonickej frekvencie je uvedeny na obrazku
3.19. V spektralnych pikoch jednotlivych harmonickych rddov zjavne, na rozdiel
od spektier na obrazkoch 3.8 a 3.9, pozorujeme interferencné maxima a minima,
ktoré sa s rasticim fazovym posunom medzi generujicimi polami posivaja k niz-
sim energiam fotonu, ako je ilustrované na obrazku 3.20.
Predpokladame gaussovskt obalku modulovaného EZEY () a nemodulova-

ného EIHY (1) pola vysokych harmonickych frekvencii v tvare:

emod
2 . .
EﬁﬁG (t) = Amode_ztﬂfewotelA¢HHG, (3.24)
HHG SR ()
Enemod (t - 7—) = 14nemode 2842 e s (325)

kde sme oznacili A,,,q, resp. Anemoq amplitiidu modulovaného, resp. nemodulova-
ného pola, At ako polosirku gaussovskej obalky pulzov vysokych harmonickych
a wp ako strednd uhlova frekvenciu prislusnej vysokej harmonickej frekvencie.
Fourierova transformacia predoslych vztahov ma tak tvar:

(w—wp)?

Cfomug?

EHHC (1) = /2 Apoate 2(80) ibonnc, (3.26)
—(“_fmj ‘

EIHS () = Vo ApemoaAte 2(37) e, (3.27)
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Vysledné spektrum je nasledne podla vztahu (3.23) vyjadrené vyrazom:

(w—wp)?
- 2
Sgg{G (w) = 27TAt2 (Agnod + AZemod) € 2(\/§1At) +

(3.28)

__(w=wp)?

_1 °
+ AT A Asod Anemod€ 2<‘/§“) cos (Apppa + wt)

V jednotlivych zavislostiach detekovanych spektier na fazovom posune sme
zvolili spektralne intervaly zahinajtice dany spektralny pik harmonickej frekven-
cie rovnako, ako v predoslom merani, pricom tentoraz sme ale spektralnu hustotu
vykonu nestredovali. Nasledne sme vsetky namerané spektra v ramci tohto inter-
valu pre rézne fazové posuny fitovali analogicky k funkcii (3.28) podla vztahu:

_(e=cg)? _(e=cg)?

2
Py =Aje * + Aje 3 sin{ m

Wing

(e — Eint)} + As, (3.29)

ktory odpoveda sinusovej modulécii s gaussovskou obalkou, teda periodickej mo-
dulécii povodne gaussovského spektralneho piku vplyvom spektralnej interferen-
cie. Sinusovd modulacia zo vztahu (3.29) je preto voci kosinusovej zo vztahov
(3.23) a (3.28) posunutd o 7. Fitovacie parametre pri tomto posune vykazovali
vyssiu presnost, a kedze cielom experimentu je urcit relativnu a nie absolutnu

fazu, tak tento posun vo vysledku nehraje tilohu. Nasledne vyraz:

_ (6—59)2

Py= (A +A)e 5 + As, (3.30)

predstavuje gaussovski ,nadobdlku“ (znamienko +) odpovedajicu tvaru spek-
tralneho piku bez interferencie, resp. ,podobalku® (znamienko —), so stredom
Vv €4 a Sirkou v,. Parametre A; a A, predstavuji vahy prispevkov neinterferencne;
a interferencnej Casti. Pri porovnani so vztahom (3.28) nésledne platia vztahy:

Ay =208 (A2 + Al roa) - (3.31)
Ay = ATA Arod Avemod (3.32)

pricom predpokladame A; > A,. Parameter A3 odpovedd konstantnému pozadiu
detekovaného spektra. Nakoniec parameter w;,; odpoveda periéde interferencnej
modulécie v spektre a g;,; odpoveda fazovému posunu tejto modulécie, teda po-
sunu interferenénych maxim a minim. Opatovnym porovnanim so vztahom (3.28)
platia pre argumenty goniometrickych funkcii vztahy:

m 2T
A¢prc + 5 = o Cint (3.33)
int
2mh
r="" (3.34)
Wint
Viditelnost interferencnej modulécie preto vo vysledku odpoveda vztahu:
A
Vi) = 2 (3.35)

(5*59)2 ’

A1 + A3€ 21;3
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kedy najvacsia viditeInost zjavne odpoveda stredu gaussovskej obalky, teda energii
danej harmonickej frekvencie € = ¢,.

Vzhladom na velky pocet fazovych posunov generujtcich poli, pre ktoré sme
merania previedli, a teda aj velky pocet detekovanych spektier, sme jednotlivé fity
uskutoc¢nili pomocou skriptu v programe Matlab. Najprv sme previedli fitovanie
spektier podla funkcie (3.29) pre jedenést roznych fazovych posunov v okoli ma-
xima modulacie intenzity danej harmonickej frekvencie, kde su fity najpresnejsie.
7 fitov sme nasledne obdrzali pre jednotlivé harmonické rady hodnoty periédy
interferencnej modulacie w;,, z ktorych sme spocitali aritmeticky priemer a pri
dalsich fitoch sme tito hodnotu zafixovali, podobne ako sme postupovali s perié-
dou modulacie v predoslom merani. Vysledna peridéda interferencnej modulacie
spektra je pre piaty harmonicky rad w?HH#¢ = (24,936 £ 0,047) meV, pre siedmy

harmonicky rad w/7H#¢ = (24,129 4 0,037) meV a pre deviaty harmonicky rad

int
wIHHG = (23114 4 0,042) meV.

Odchylky v periédach interferencénej modulécie medzi jednotlivymi harmonic-
kymi rddmi s pravdepodobne ddsledkom nepresnosti kalibracie spektrometra,
kedy sme predpokladali linearnu kalibréciu, pricom skutoény prepocet z pixelov
detektora na energiu fotéonu mohol byt mierne odlisny. Kalibraciu sme taktiez
previedli len pre Sirokd vstupnu Strbinu spektrometra, ktord sme pouzivali pri
meraniach bez zaradenej polvinnej dosticky popisanych v kapitole 3.3. Pri mera-

niach so zaradenou vlnovou dostickou, kedy sme pozorovali spektralnu interferen-
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Obr. 3.21: Zavislost fazového posunu medzi modulovanym a nemodulovanym
polom vysokych harmonickych frekvencii 5. (Cervend), 7. (zelend) a 9. (modra)
radu na fazovom posune medzi generujucimi polami pre ich pomer amplitiud
Es,/E, = 6,72 %. Chybové usecky nie st kvoli prehladnosti uvedené.
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ciu, sme vsak kvoli lepsiemu rozliseniu pouzivali uzsiu vstupnu strbinu, ¢o mohlo
viest k odchylkam od kalibracie a mat rovnako za nasledok sposobenie urcitej
odchylky:.

Podla vztahu (3.34) mo6zeme néasledne spocitat celkovy ¢asovy posun medzi
modulovanym a nemodulovanym pulzom vysokych harmonickych frekvencii. Pre
priemernt periédu interferenénej modulacie w;,; = (24,060 £+ 0,024) meV sme
dostali hodnotu 7 = (171,89 £ 0,17) fs.

Ziskané relativne posuny interferenc¢nej modulacie €;,; sme nasledne prepoci-
tali analogicky vztahu (3.9) z elektrénvoltov do radidnov, ¢im sme zaroven obdr-
zali relativny fazovy posun A¢ype medzi modulovanym a nemodulovanym polom
vysokych harmonickych frekvencii. Zavislost relativneho fazového posunu poli vy-
sokych harmonickych frekvencii na relativhom fazovom posune medzi polom za-
kladnej a tretej harmonickej frekvencie pre pripad Es,/E, = 6,72% (spektra
uvedené na obrazku 3.19) je zndzornend na obrazku 3.21.

Zavislost je zjavne periodicka, pricom interval hodndt relativnych fazovych
posunov vysokych harmonickych frekvencii sa zuzuje s rasticim harmonickym
radom. Pre piaty harmonicky rad odpoveda sirka intervalu fazovych posunov vy-
sokych harmonickych frekvencii priblizne jednej celej periéde. Siedmy a deviaty
harmonicky rad maja na rozdiel od piateho radu podobny priebeh zavislosti a vy-
razne uzsiu Sirku intervalu (pre siedmy rad priblizne %” a pre deviaty rad priblizne
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Obr. 3.22: Detail jednej peridédy zavislosti fazového posunu vysokych harmonic-
kych frekvencii 5. (¢ervend), 7. (zelend) a 9. (modrd) rddu na fazovom posune
medzi generujicimi polami pre pripad Es,/E, = 6,72%. Osi su pre jednot-
livé harmonické rady posunuté z dévodu lepsieho porovnania zavislosti. Chybové
usecky nie su kvoli prehladnosti uvedené.
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Obr. 3.23: Fit linearnej oblasti zavislosti relativneho fazového posunu medzi mo-
dulovanym a nemodulovanym polom vysokych harmonickych frekvencii na fazo-
vom posune generujucich poli pre pripad a) Es,/E, = 6,72% a b) Es,/E, =
2,91 %. Osi su pre jednotlivé harmonické rady posunuté z dévodu lepSieho po-
rovnania zavislosti. Chybové tisecky su v grafe vyznacené tienovanymi oblastami

medzi experimentalnymi bodmi.
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7). Uvedené moze byt spdsobené rozdielnym typom generacie Ziarenia piatej har-
monickej frekvencie. Vplyvom toho, Ze energia fotonu piatej harmonickej frekven-
cie sffdirect = 3,1¢eV je mensia ako Sirka priameho zakazaného pasu vzorky kremika
EsgHG = 3,2€V, generuje sa toto ziarenie priméarne vnutropasovou generaciou. Na
rozdiel od toho fotény siedmej (e7ppe = 4,34¢eV) a deviatej (sogne = 5,58¢€V)
harmonickej frekvencie majui energiu vyssiu ako je sirka priameho zakazaného
pasu kremika, generuju sa preto hlavne v dosledku medzipasovej generécie.

Na obrazku 3.22 je uvedena jedna peridéda tejto zavislosti. Pre lepsi prehlad st
vsak osi pre jednotlivé harmonické rady posunuté takym sposobom, aby experi-
mentalny bod odpovedajici fazovému posunu, pri ktorom pozorujeme maximum
signdlu daného radu harmonickej frekvencie (pre ¢ = ¢,), odpovedal fazovému
posunu poli vysokych harmonickych frekvencii A¢gge = 0 a fazovému posunu
generujucich poli A¢ = w. Vzhladom na to, zZe cielom experimentu su iba relativne
fazové posuny, posun osi nehraje ulohu. Zavislost je pre piaty, siedmy aj deviaty
harmonicky rad v okoli tohto experimentdlneho bodu priblizne linearna. Smerom
ku okrajom periédy, teda k bodom, kde je naopak signal daného radu harmo-
nickej frekvencie v zavislosti na fazovom posune generujicich poli minimalny, sa
vsak zavislosti zahybaji a pozorujeme nelinearne spravanie.

Linearnu zavislost v okoli experimentdlneho bodu, pre ktorého fazovy posun
nadobuda dany rad harmonickej frekvencie najvyssi signal, sme nasledne pre jed-
notlivé pomery amplitid generujtcich poli fitovali linedrnou funkciou v tvare:

A¢pnc = agucA¢ + b,

kde sme oznacili agpe ako smernicu danej linearnej zavislosti a b ako absolitny
¢len, ktory ale vo vysledku nehraje tlohu. Priklady takychto fitov st uvedené
na obrazkoch 3.23 a) pre pomer amplitid generujtcich poli Es,/E, = 6,72%
a 3.23 b) pre pomer amplitud Fs,/E, = 2,91 %. Jednotlivé hodnoty smernic pre
dané harmonické rddy a pomery amplitid generujicich poli st uvedené v tabul-
ke 3.7. Vidime, zZe jednotlivé smernice linearnych funkcii st kladné, ¢o odpoveda
situacii, kedy je modulované pole vysokych harmonickych frekvencii omeskané
v case oproti nemodulovanému a narast relativnej fazy A¢ medzi generujicimi
polami podla vztahu (1.24) vedie k nérastu fazového rozdielu poli vysokych har-
monickych frekvencii A¢gpe podla vztahov (3.24) a (3.25). Tato situdcia vsak
prave odpoveda nasmu usporiadaniu. Taktiez, hodnota smernice linedrnych funk-
cii klesa s rasticim radom, ¢o znamend mensiu citlivost relativnej fazy medzi

(3.36)

Es,/E, [%] | asunc [1072%] | argne [1072] | agpmg [1072]
6,72 58,03 + 0,13 37,25 + 0,50 24,82 + 0,93
5,52 53,98 + 0,17 31,57 + 0,42 19,32 £ 0,82
4.41 48,48 + 0,19 26,48 + 0,34 15,6 £ 1,0
291 35,98 + 0,25 18,78 £+ 0,44 12,13 £ 0,90
1,15 16,25 £+ 0,24 7,81 + 0,25 4,06 £ 0,63
0,47 374+ 011 | 212+012 | 1,70 £ 0,73

Tab. 3.7: Hodnoty smernic linedarnych funkcii pouzitych pri fitovani zavislosti
relativneho fazového posunu poli vysokych harmonickych frekvencii na relativne;j
faze generujicich poli pre jednotlivé harmonické rady a rézne pomery amplitid
generujucich poli.
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Obr. 3.24: Smernice linearnych fitov zavislosti fazového posunu poli vysokych
harmonickych frekvencii na fazovom posune generujicich poli pre rézne pomery
amplitiad generujucich poli. Chybové tsecky si v grafe vyznacené tienovanymi
oblastami medzi experimentalnymi bodmi.

polami vysokych harmonickych frekvencii na fazovy posun medzi generujicimi
polami pre rastici harmonicky rad.

Rovnaky postup sme previedli pre vSetkych Sest pouzitych pomerov amplitiud
generujucich poli uvedenych na obrazku 3.18. Vysledné smernice linedrnych fitov
zavislosti fazového posunu poli vysokych harmonickych frekvencii na fazovom po-
sune generujucich poli pre rézne pomery amplitid generujtcich poli st uvedené
v tabulke 3.7 a znazornené na obrazku 3.24. Hodnota smernic sa s rastiicim po-
merom amplitid zvysuje, ¢im sa zvysSuje aj citlivost relativnej fazy poli vysokych
harmonickych frekvencii na zmenu relativnej fazy medzi generujicimi polami.
Uvedené je sposobené zvysSenim efektivity koherentnej kontroly s rastiicou am-
plitidou pola tretej harmonickej frekvencie. Najrychlejsiu zmenu pozorujeme pre
smernicu piateho harmonického radu, pricom tato sa s rastiicim pomerom am-
plitid spomaluje. Naopak, narast smernice siedmeho a deviateho harmonického
radu je priblizne linearny.
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4. Zhrnutie a diskusia vysledkov

V nasledujtcej kapitole prevedieme zhrnutie a diskusiu jednotlivych vysledkov
nasich merani, v ktorych sme sa venovali stidiu generacie vysokych harmonic-
kych frekvencii zo vzorky krystalického kremika a ich modulacii pomocou javu
kvantovej koherentnej kontroly. Vacsinu javov sme diskutovali uz v predoslej ka-
pitole, preto dalej uvedieme iba najdodlezitejsie zavery jednotlivych experimentov,
ich povod a pripadné dosledky, ako aj mozné pric¢iny nepresnosti.

Pred zacatim jednotlivych experimentov sme previedli justovanie laserového
setupu, z ktorého sme generovali horizontélne polarizované pole na fundamen-
talnej frekvencii. Justovanim sme sa snazili dosiahnut ¢o najidedlnejsi casovy
a radidlny profil pulzov dopadajicich na vzorku kremika, vdaka ¢omu sme boli
schopni pozorovat dostatocne efektivnu generaciu piatej, siedmej a deviatej har-
monickej frekvencie. Nasledne sme ladili sklon BBO krystalu, v ktorom sme ge-
nerovali vertikalne polarizované pole tretej harmonickej frekvencie voci polariza-
cii fundamentalneho zvizku tak, aby bola dobre splnena podmienka sfazovania
pre odpovedajicu generaciu, a tym sme na spektrometri pozorovali idedlne c¢o
najuzsi a zaroven najintenzivnejsi spektralny pik tretej harmonickej frekvencie.
Snazili sme sa tymto sposobom dosiahnut ¢o najvyssieho pomeru amplitad poli
tretej harmonickej a zakladnej frekvencie, a teda efektivnej koherentnej kontroly
generovaného pola vysokych harmonickych frekvencii. Casovy profil pulzu tretej
harmonickej frekvencie mal vsak struktiru dvojpulzu, kedy hlavnému a vedlaj-
Siemu maximu odpovedal rozdielny vykon a ich dlzka sa ligila od dlzky pulzu na
zakladnej frekvencii. Tento fakt mohol do znac¢nej miery ovplyvnif spravny ca-
sovy prekryv pulzov na zakladnej a tretej harmonickej frekvencii, ako aj priebeh
vysledného superponovaného pola generujticeho zo vzorky kremika pole vysokych
harmonickych frekvencii.

Néasledne sme do miesta vzorky umiestnili kremikovii CMOS kameru, kto-
rou sme premerali zvlast radidlny profil pulzov na zdkladnej a tretej harmonickej
frekvencii. Radidlny profil sme premerali v horizontalnom aj vertikdlnom smere.
Vysledné hodnoty sa v jednotlivych smeroch prilis nelisili, v ramci chyby vsak
neboli zhodné. Radidlny profil oboch zvazkov sme aj napriek tomu dalej povazo-
vali za idealne gaussovsky, ¢o mohlo do urcitej miery sposobif odchylku experi-
mentalnych vysledkov od pouzitych teoretickych modelov. Pre pulz na zakladnej
frekvencii sme previedli taktiez polarizacne rozliSené meranie, kedy sme overili, ze
radidlne profily pulzov na zakladnej frekvencii pre horizontalnu a vertikalnu po-
larizaciu boli priblizne zhodné. Ako uz bolo vysvetlené, plocha vzorky, na ktorej
dochadzalo k efektivnej generécii vysokych harmonickych frekvencii, odpoveda
tretine stopy fundamentalneho zvazku, co priblizne odpovedalo stope zvéizku na
tretej harmonickej frekvencii. Priestorovy prekryv stop na povrchu vzorky kre-
mika bol preto dobre optimalizovany na efektivnu koherentnt kontrolu pola vy-
sokych harmonickych frekvencii.

Pri meraniach sme efektivitu kvantovej koherentnej kontroly ladili zmenou
pomeru amplitid generujicich poli. To sme dosiahli posunom generujiceho BBO
krystalu okolo ohniska fundamentdlneho zvizku pozdiz osi zvizku, ¢im sme ladili
vysledny stredny vykon generovanych pulzov tretej harmonickej frekvencie. Pri
posune BBO krystalu vsak dochadzalo tiez k fazovému posunu pola tretej harmo-
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nickej frekvencie voc¢i polu na zakladnej frekvencii vplyvom Guoyovho javu. Bolo
preto nutné urcit hodnoty tohto fazového rozdielu, ¢o sme previedli pomocou in-
terferencie pola tretej harmonickej frekvencie s fixnou pociatoc¢nou fazou a pola
tretej harmonickej frekvencie, ktorého fazu sme ladili posunom BBO krystalu.
Vsetky prvky v tomto usporiadani boli umiestnené v jednom zvazku a oba pulzy
sa $irili kolinearne, ¢o viedlo na vysoké ¢asové rozliSenie pri merani fazovych roz-
dielov. Moznym nedostatkom pri tomto merani bol dvojpulzovy charakter pola
tretej harmonickej frekvencie, ktory sam o sebe mohol sposobovat spektralnu in-
terferenciu a ovplyvnovat tak vysledné interferenéné spektrum, z ktorého sme
fazové posuny pre jednotlivé polohy BBO krystalu ziskavali. Tito korekciu sme
nasledne kalibrovali na stredny vykon pola tretej harmonickej frekvencie, ktory
sme obdrzali integraciou jeho spektra detekovaného na spektrometri. Kalibraciu
stredného vykonu na integral spektra sme pre merania bez zaradenia polvinnej
dosticky previedli s integracnou dobou interferometra 10 ms a so zaradenou pol-
vlnnou dostickou s integra¢nou dobou 60 ms. Pri naslednom ladeni stredného
vykonu tretej harmonickej frekvencie posunom BBO krystalu sme vSak detekciu
prevadzali pre rozne integracné doby v zavislosti na intenzite pola tretej harmo-
nickej frekvencie. Tymto mohlo djst k odchylkam od pouzitej kalibracie integralu
spektra, ¢o by viedlo na odlisny detekovany stredny vykon oproti jeho skutocnej
hodnote a vo vysledku k odchylke od skuto¢nej hodnoty fazovej korekcie vplyvom
posunu BBO krystalu. Medzi meranim korekcie a dalsimi experimentmi taktiez
doslo k dalsiemu justovaniu laserového setupu. Na nastaveni setupu silne zavisi
casovy priebeh pola zakladnej frekvencie, a teda aj pola na tretej harmonickej
frekvencii. Vypocitané hodnoty absolitneho fazového posunu pola tretej harmo-
nickej frekvencie vplyvom posunu BBO krystalu ziskané interpolaciou vysledkov
predoslého merania sa preto mohli v dalSich experimentoch lisit od skutoc¢nych
hodnot.

Pomocou superpozicie pola na zdkladnej a tretej harmonickej frekvencii sme
nasledne generovali zo vzorky krystalického kremika pole vysokych harmonickych
frekvencii. Spektralnu intenzitu jednotlivych spektralnych pikov pozorovanych
harmonickych frekvencii sme potom modulovali pomocou kvantovej koherent-
nej kontroly za zmeny relativneho fazového posunu medzi generujicimi polami.
Modulécia bola dobre pozorovatelna aj pre velmi slabé pole tretej harmonicke;j
frekvencie, kedy pomer jeho amplitidy voci amplitide fundamentalneho zvizku
predstavoval menej ako 1%, ¢o predstavuje len 0,01 % pomeru ich intenzit. Aj
pre takto nizky pomer amplitid bola teda koherentna kontrola generovaného
pola stéle dostatocne efektivna. V detekovanom spektre vysokych harmonickych
frekvencii bol spektralny pik piateho harmonického radu vyrazne intenzivnejsi
ako piky zvysnych pozorovanych harmonickych rddov. To mohlo byt sposobené
hlavne prispevkom od poruchovej generacie tretieho radu vdaka interakcii jed-
ného foténu tretej harmonickej a dvoch foténov zékladnej frekvencie. Ulohu mohol
hrat taktiez odlisny sposob generacie piatej harmonickej frekvencie, kedy energia
prislusného foténu je mensia ako sirka priameho zakazaného pasu krystalického
kremika, dominantna je preto vnutropasova generacia z naexcitovanych elektré-
nov vo vodivostnom pase. Naopak, pre siedmy a deviaty harmonicky rad pre-
vlada rozfazovanie a prispevok vnitropasovej generacie je nizky. Energia fotonov
siedmej a deviatej harmonickej frekvencie je vSak vécsia ako je sirka priameho
zakazaného pasu kremika, prevlada preto medzipasova generacia.
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Namerané spektralne piky v zavislosti na fazovom posune generujucich poli
sme nasledne stredovali cez energiu fotonu, ¢im sme dostali profil modulacie pre
jednotlivé harmonické rady. Jednotlivé profily sme dalej fitovali kosinusom, ¢im
sme ziskali hodnoty relativneho fazového posunu modulacie a viditelnosti modu-
lacie v zavislosti na pomere amplitid medzi generujicimi polami. V nameranych
profiloch sme vsak pozorovali odchylky od harmonickej zavislosti, kedy v ramci
jednej periédy modulécie od jedného minima zavislosti k nasledujicemu by malo
maximum modulécie v idedlne harmonickom priebehu odpovedat stredu tejto pe-
riédy, my sme vsak pozorovali jeho posun. To vedie na odchylky vo vypocitanych
fazovych posunoch modulécie, teda relativneho fazového posunu medzi polom na
zékladnej a tretej harmonickej frekvencii, kedy pri danom pomere amplitid poli
nadobiida odpovedajici harmonicky rad maximélnej intenzity. Relativny fazovy
posun sme taktiez korigovali na prispevok fazového posunu pola tretej harmo-
nickej frekvencie od posunu BBO krystalu. Pre obe amplitidy fundamentalneho
pola, pre ktoré sme merania previedli, sme pozorovali prudkt zmenu relativneho
fazového posunu pre nizke pomery amplitid generujicich poli. Uvedené bolo pre-
dovsetkym ddsledkom nepresnosti merania korekcie, kedy pre nizky pomer ampli-
tud bolo jedno z pouzitych poli tretej harmonickej frekvencie vyrazne slabsie ako
druhé. Prudky pokles fazového posunu sa ale postupne spomaloval a od urcitého
pomeru amplitid pola tretej harmonickej a zakladnej frekvencie sme v priebehu
zavislosti pozorovali plato.

7 fitu sme taktiez ziskali priebeh zavislosti viditelnosti modulacie na pomere
amplitid generujicich poli. Piaty harmonicky rad dosahoval maximalnej vidi-
telnosti pre pomerne nizke pomery amplitid generujicich poli pre obe pouzité
amplitudy fundamentalneho pola, pricom viditelnost pri dalSom zvysovani po-
meru klesala. Naopak, siedmy a deviaty harmonicky rad dosahoval maximalnej
viditelnosti az pri vyssich pomeroch. To mohlo byt opét dosledkom rozneho typu
generacie piatej harmonickej frekvencie oproti siedmej a deviatej harmonickej
frekvencii. Ulohu mohol tiez hrat poruchovy prispevok k piatej harmonickej frek-
vencii. Viditelnosti piateho harmonického radu sme néasledne pre obe pouzité
amplitudy fundamentalneho pola porovnali s teoretickym poruchovym modelom.
Priebehy sa viditelne lisili, ¢im sme potvrdili neporuchovy charakter javu gene-
racie vysokych harmonickych frekvencii.

Experimentalne ziskané data sme néasledne porovnali s numerickymi vypocta-
mi metdédou TDDFT. Teoreticky ziskané spektra boli kvalitativne podobné tym,
ktoré sme v priebehu experimentu namerali. Maximalne spektralne intenzity jed-
notlivych harmonickych radov boli vSak na rozdiel od experimentu porovnatelné
a spektralne piky boli vyrazne sirsie. Taktiez hodnoty viditelnosti a relativneho fa-
zového posunu modulacie medzi jednotlivymi harmonickymi radmi sa lisili oproti
nameranym datam.

Zaradenim polvlinnej dosticky do usporiadania sme ziskali mimo povodnej dvo-
jice casovo prekrytych pulzov na zdkladnej a tretej harmonickej frekvencii este
dalsi, v case posunuty pulz na zakladnej frekvencii. To viedlo ku generacii nemo-
dulovaného a v ¢ase omeskaného modulovaného pulzu vysokych harmonickych
frekvencii a k spektralnej interferencii medzi nimi. Z poloh interferenénych maxim
a minim a ich posunu so zmenou relativnej fazy medzi generujicimi polami sme
nasledne urcovali relativny fazovy posun medzi modulovanym a nemodulovanym
polom vysokych harmonickych frekvencii. Z periédy interferencnej modulacie sme
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tiez urcili ¢asovy posun medzi modulovanym a nemodulovanym pulzom. Vysledna
zavislost relativneho fazového posunu poli vysokych harmonickych frekvencii na
relativnej faze medzi generujicimi polami mala nasledne silne nelinearny charak-
ter. V okoli hodnoty fazového posunu generujucich poli, pri ktorej sme pozorovali
maximum modulécie od koherentnej kontroly, bola vSak zavislost jednotlivych
harmonickych radov priblizne linearna. Zavislost v tejto oblasti sme pre jednot-
livé harmonické rady nésledne fitovali linedrnymi funkciami. Najrychlejsi narast
smernice pouzitej linearnej funkcie s rastiicim pomerom amplitid generujucich
poli sme pozorovali pre piaty harmonicky rad, pricom rast sa postupne spomalo-
val. Naopak, smernica siedmeho a deviateho harmonického radu rastla priblizne
linearne. To mohlo byt opéf dosledkom vnitropasovej generacie piatej harmo-
nickej frekvencie oproti medzipasovej generacii siedmej a deviatej harmonickej
frekvencie.
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Zaver

Na zaciatku prace sme si uviedli teoretické zaklady nelinearnej optiky a jej dva
rezimy. V ramci poruchového rezimu sme popisali teériu generacie tretej harmo-
nickej frekvencie. Predstavili sme tiez spdsob jej efektivnej generacie za pomoci
splnenia podmienky sfazovania v anizotropnom krystéali. Nasledne sme prestavili
teoreticky model v rdamci rezimu silného pola nelinedrnej optiky vedici na gene-
raciu vysokych harmonickych frekvencii. Tento jav sme popisali pre jednoduchsi
pripad generacie zo suboru nezavislych atémov, ako aj pre zlozitejsi pripad gene-
racie z krystalickej latky, ktorému sme sa venovali v nasich meraniach. Uviedli sme
taktiez jav kvantovej koherentnej kontroly, ktory sme v experimentoch pouzivali
k modulacii pola vysokych harmonickych frekvencii.

Detailne sme si predstavili experimentélne usporiadanie pouzité pri mera-
niach. Uviedli sme jednotlivé pouzité optické prvky, ako aj ich funkciu v meraniach
a ich zakladné parametre.

V meraniach sme pouzivali superpoziciu pola na zakladnej a tretej harmo-
nickej frekvencii. Pre oba zvizky sme charakterizovali ich radialny profil a pole
tretej harmonickej frekvencie sme optimalizovali pre nase experimenty. Predstavili
sme si tiez metodu korekcie fazového posunu pola tretej harmonickej frekvencie
vplyvom posunu generujiceho kry$talu pozdlz osi generujticeho zvizku.

Nésledne sme sa venovali popisu generacie vysokych harmonickych frekvencii
zo vzorky krystalického kremika pomocou superpozicie generujicich poli. Vysled-
né pole vysokych harmonickych frekvencii sme modulovali pomocou koherentnej
kontroly relativnym fazovym posunom medzi polom zakladnej a tretej harmo-
nickej frekvencie. Pomocou fitovania profilu tejto modulacie teoretickym mode-
lom sme ziskali zavislosti fazového posunu modulacie a viditelnosti modulacie
na pomere amplitid generujuicich poli. Vysledky sme tiez porovnali s numericky
ziskanymi hodnotami.

Nakoniec sme zo vzorky kremika generovali dvojicu v ¢ase posunutych pulzov
vysokych harmonickych frekvencii, pricom prvy pulz bol nemodulovany a druhy
modulovany opéaf pomocou koherentnej kontroly relativnym fazovym posunom
medzi generujucimi polami. To viedlo na spektralnu interferenciu medzi dvojicou
pulzov, ¢im sme nasledne z posunu interferenénych maxim v spektre s menia-
cou sa relativnou fazou medzi generujicimi polami boli schopni urcit relativny
fazovy posun medzi nemodulovanym a modulovanym polom vysokych harmonic-
kych frekvencii. V oblasti maxima modulécie bola zavislost relativneho fazového
posunu poli vysokych harmonickych frekvencii na fazovom posune medzi gene-
rujicimi polami priblizne linedrna. Zavislost sme v tejto oblasti preto fitovali
linedrnou funkciou, ¢im sme ziskali smernicu jednotlivych zavislosti pre rozne
pomery amplitid generujtcich poli.

Kvantova koherentnd kontrola generécie vysokych harmonickych frekvencii po-
mocou superpozicie pola na zakladnej a tretej harmonickej frekvencii, ktora bola
demonstrovana v tejto praci, bude v budicnosti vyuzita k skiimaniu suvislosti
medzi vlastnostami generovanych harmonickych spektier a pasovou struktirou
studovaného materidlu. Zaujimava sa javi predovsetkym moznost presného me-
rania relativnych fazovych posunov generovanych poli pomocou pristupu spek-
tralnej interferometrie, ktora predstavuje novii metédu umoznujicu meranie ca-
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sového posunu emisie vysokoenergetickych fotonov s rozlisenim len niekolko atto-
sekiind. Tato metéda mdze v budicnosti najst uplatnenie napriklad pri stadiu
ultrarychleho rozptylu elektronov urychlenych v materidloch na vysoké energie,
pripadne kolektivnych javov, ako si tienenie Coulombickej interakcie, alebo vznik
elektron-dierovej kvapaliny.
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A. Prilohy

A.1 Potlacenie zvizku na druhej harmonickej
frekvencii spektralnym filtrom

Pri dopade zvézku na zakladnej frekvencii Af,,q na BBO krystél pod uhlom
dopadu 6 = 27,4° dochadzalo k splneniu podmienky sfazovania pre generaciu
tretej harmonickej frekvencie Afynq/3. V blizkosti tohto uhla vsak dochddza aj
k sfazovaniu pre druhi harmonickd frekvenciu Ajfynq/2, konkrétne pre uhol 6 =
21,8°. V spektre sme tak pozorovali aj slaby prispevok pola druhej harmonickej
frekvencie, ktory by pri dopade na vzorku kremika porusoval symetriu interak-
cie a okrem neparnych rddov vysokych harmonickych frekvencii by dochadzalo
taktiez ku generacii parnych rddov. Za BBO krystél sme preto umiestnili opticky
filter, ktory spektralnu oblast okolo druhej harmonickej frekvencie potlaci, ale
pre oblast zakladnej a tretej harmonickej frekvencie je Ciasto¢ne priehladny. De-
tekované spektra pri experimente s interferenciou dvoch fazovo posunutych poli
vysokych harmonickych frekvencii st uvedené na obrazkoch A.1 a A.2. Zaradenim
optického filtru tu pozorujeme vymiznutie parnych radov vysokych harmonickych,
konkrétne Siesteho a 6smeho radu.

P, [arb. u.]

22900
15554
10565
7176
4874
3310
2248
1527
1037
705
479
325
221
150
102
69

47

32

22

15

10

pEJ:Q pel’9 pel’. pel'8 pel’e

Obr. A.1: Detekované spektrum pri interferencii dvoch poli HHG bez umiestne-
ného filtra SHG. Pozorujeme parne (6. a 8.) aj neparne (5., 7. a 9.) rddy harmo-
nickych frekvencii.
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Obr. A.2: Detekované spektrum pri interferencii dvoch poli HHG s umiestnenym
filtrom SHG. Pozorujeme iba neparne (5., 7. a 9.) rddy harmonickych frekvencii.

A.2 Meranie modulacie bez zaradenia polariza-
tora pred vzorku kremika

Pri kvantovej koherentnej kontrole predpokladdme rovnaku linedrnu polariza-
ciu oboch generujucich zvizkov. Na splnenie tejto podmienky sme pred vzorku
umiestnili polarizator (POL). Nesplnenie uvedenej podmienky mé za nésledok
vyrazny pokles efektivity kvantovej koherentnej kontroly. Takéto meranie bez za-
radeného polarizatora je uvedené na obrazku A.3. Pre lepsi signal sme pri merani
bez zaradeného polarizatora pootocili vzorku okolo osi zvazku o 45°; kedze odstra-
nenim polarizatora doslo k zmene relativneho natocenia polarizacie dopadajicich
zvazkov a krystalografickych osi vzorky kremika. Aj napriek dostatocne vysokému
pomeru amplitid generujtcich poli tak nepozorujeme takmer ziadnu modulaciu
signalu vysokych harmonickych frekvencii. Je nutné preto pred vzorku zaradit
polarizator aj napriek jeho slabej priepustnosti pre zvizok na tretej harmonicke;j
frekvencii.

74



Obr. A.3: Detekované spektrum vysokych harmonickych frekvencii v zavislosti
na fazovom posune poli na zakladnej a tretej harmonickej frekvencii pri pomere
amplitud poli Es,/E, = 3,99 % bez zaradeného polarizatora pred vzorkou.

A.3 Kalibracia stredného vykonu pulzu tretej
harmonickej frekvencie

Pomocou powermetra sme namerali stredny vykon pulzu tretej harmonickej
frekvencie o hodnote P3 = 35 nW. Nésledne sme spektrometrom detekovali spek-
trum tretej harmonickej, ktoré tomuto vykonu odpoveda. Do detekovanej hodnoty
stredného vykonu tretej harmonickej bolo potrebné zapocitat este priepustnost
optického hranola BaF, pouzitého pri merani. Skutocna hodnota kalibrécie je tak
P3% = 45,31 pnW. Pomer integrdlu spektra ku strednému vykonu prislusného pulzu
tretej harmonickej frekvencie musi byt zachovany. Naslednym ladenim vykonu
tretej harmonickej posunom BBO krystalu okolo ohniska parabolického zrkadla
sme potom uz schopni stredny vykon urcit priamo z detekovaného spektra bez
nutnosti pouzitia powermetra. Kalibracné spektrum je uvedené na obrazku A 4.
Pri neskorsich meraniach interferencie vysokych harmonickych frekvencii so zara-
denou polvinnou dostickou sme pouzili analogicky premerani kalibraciu uvedent

na obrazku A.5.
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Obr. A.4: Kalibra¢né spektrum tretej harmonickej frekvencie pri strednom vykone
P3v = 45 31 pW.
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Obr. A.5: Kalibra¢né spektrum tretej harmonickej frekvencie pri strednom vykone
P =19 42 pW.
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A.4 Interferencné spektra poli tretej harmonic-
kej frekvencie

Spektralnu interferenciu horizontélne a vertikalne polarizovaného pola na tre-
tej harmonickej frekvencii sme detekovali pre cely rozsah posuvnej drahy, na ktorej
je BBO krystal umiestneny. Na obrazku A.6 je uvedenych péf takto detekova-
nych spektier pre pat roznych poloh BBO krystalu na posuvnej drahe. Z insetu je
zjavné, ze sa interferenéné maxima s posunom BBO taktiez postvaju. V spektrach
sme nasledne zvolili oblast, kedy ma zavislost priblizne konstantnt stredni hod-
notu cez periédu a konstantni amplitidu (oblast zndzornena v insete). V takto
zvolenej oblasti sme nasledne vsetky detekované spektra fitovali kosinusom, ¢im
sme ziskali zavislost posunu interferen¢nych maxim, a teda aj fazového posunu
medzi vertikdlne a horizontalne polarizovanym polom tretej harmonickej frekven-
cie. Vo vysledku dostavame zavislost fazového posunu vertikdlne polarizovaného
pola tretej harmonickej frekvencie pouzitého v experimentoch na polohe generu-
juceho BBO krystélu.

P, [arb. u.]
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Obr. A.6: Detekované spektrum pri interferencii dvoch pulzov na tretej harmonic-
kej frekvencii pre pat roznych poloh BBO krystalu. Oblast ohranic¢ena cervenou
prerusovanou ¢iarou vyznacuje interval, na ktorom sme previedli fitovanie. Detail
tohto intervalu je uvedeny v insete.
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