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Anotacija

Pieaugot pieprasijumam pé&c platjoslas telekomunikaciju sisttmam, ir
nepiecieSamas jaunas tehnologiskas pieejas informacijas un komunikaciju
sisttmam. Ta ka esosas elektrooptiskas sist€mas tuvojas savam izmantoSanas
robezam, liela uzmaniba tiek pievérsta pilnigi optiskajam sakaru sisttmam. Sadu
sist€mu ieviesanai viens no butiskakajiem aspektiem ir nelineari optiskie (NLO)
materiali, kas var nodros$inat mijiedarbibu starp fotoniem, izmantojot Kerra vai
divfotonu absorbcijas (2FA) efektus.

Paslaik piemérotako materialu atlase ir lielakais izaicinajums optisko
telekomunikaciju sisttmu ievieSanai. Materialu atlasi var veikt vai nu ar
eksperimentaliem merfjjumiem, vai ar kvantu kimijas aprékiniem (KKA). Tomér
abam $Im pieejam ir viena un ta pati pamatprobléma — rezultatu ticamiba. Ta tiek
sikak apskatita $aja darba, meklgjot atbildes uz $adiem jautajumiem:

o Ka pareizi izmérit Kerra un 2FA efektus organiskajos materialos,
atdalot Sos efektus no citiem, kas materialos uz gaismu izraisa lidzigu
efektu?

e Cik pareizi ir KKA, un cik labi tie atbilst eksperimentalajiem méri-
jumiem?

Pirmais jautajums tika apskatits, pétot materialu nelineari optiskas ipa-

§ibas ar Z-scan metodi. Sim nolikam hloroforms un divi organiskie
savienojumi — DMABI un MeSBI — tika péfiti, izmantojot no polarizacijas
atkarigu Z-scan metodi ar mainiga impulsa atkartoSanas frekvences pikosekunzu
un nanosekunzu lazeriem. Tas lava precizi nodefinét specifisku mériSanas
metodologiju, lai, izmantojot 30 ps lazeru, noteiktu organiska savienojuma Kerra
efekta elektronisko komponenti.

Savukart, lai izpetitu KKA ticamibu, tika izmeriti 27 dazadu organisko savie-
nojumu Kerra un 2FA efekti un iegiitie rezultati tika salidzinati ar Gaussian 09
KKA prognozém. Rezultati paradija, ka KKA linearas polariz€jamibas vertibas
var izmantot, lai prognozétu Kerra efekta molekularas parorientacijas
komponentes vertibu. Papildus Kerra koeficienta vértibas tika parrekinatas uz
otras kartas hiperpolariz€jamibas vertibam un salidzinatas ar KKA rezultatiem,
un tika noverotas divas atSkirigas tendences. Materialiem, kuriem eksperimentali
bija novérojams 2FA efekts, eksperimentalas vertibas un aprékina rezultatu
attieciba bija lineari atkariga no 2FA $kérsgriezuma. Tas norada, ka ar izmantoto
aprekinu metodi nepietiek, lai prognozetu divfotonu ietekmi uz Kerra efektu.
Taja pasa laika molekulam, kuram nebija nozimiga 2FA, tika iegiita lineara
sakariba starp KKA rezultatiem un otras kartas hiperpolariz€jamibas
eksperimentalajam veértibam, kas norada, ka izmantoto aprékinu metodi var
pielietot Kerra efekta raksturosanai.
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Ievads
Motivacija

Gadu gaita konkrétas eksperimentalas metodes tresas kartas nelinearo
optisko Tpasibu raksturojumam ir izveidojusas ka materialu p&tniecibas pamats.
Divas no galvenajam materialu p&tniecibas metodém ir degener&tas Cetru vilnu
sajauk$anas' metode un Z-scan’ metode. Misdienas Z-scan metode ir kluvusi par
popularako, galvenokart pateicoties vienkarSajai eksperimentalajai sist€mai un
iespgjai vienlaikus izmérit Kerra un divfotonu absorbcijas efektus. Lai gan St
metode ir zinama kops 1990. gada, jaunas publikacijas par Z-scan meériSanas
metodologiju ir iznaku$as ar 2020. gada, kuras tiek zinots par méginajumiem
izveidot vienotu metodi Z-scan mérijumu interpretéSanai.> Galvena probléma
Seit ir saistita ar to, ka Kerra efektu méra, detekt&jot gaismas lauSanas koeficienta
izmainas. Taja pasa laika tas nav vienigais efekts, kas var izraisit §adas izmainas.
Kerra efekts ir pareizi jaatdala no citiem gaismas ierosinatiem procesiem un
galvenokart no termooptiska efekta. Probléma ar termooptisko efektu ir ta, ka tas
var izraisit gaismas lausanas koeficienta izmainas gan viena lazera impulsa
veida, gan siltuma uzkrasanas veida, kas vél vairak sarezgi atdaliSanu. Ari Kerra
efektu var iedalit vairakas komponentes, no kuram tikai elektroniska ir
pielietojama platjoslas optiskajas ieric€s. Visiem iepriekSmin&tajiem procesiem
ir dazadas atkaribas no lazera impulsa atkartosanas frekvences, lazera impulsa
garuma un gaismas staru optiskas polarizacijas, Sie dati apkopoti tabula A.
Literatira publicétajos rakstos nelinearas optiskas ipaSibas méritas ar loti
dazadiem lazeriem — nepartraukta reZima lazeriem, ka ar1 ns, ps un fs lazeriem
ar impulsa atkartoSanas frekvence@m no 1 lidz 40 000 Hz, kas apgriitina pareizu
dazadu zinatnisko grupu izpétito materialu salidzinaSanu. Cita pieeja Sis
problémas risinasanai varctu biit citas eksperimentalas pieejas atrasana Kerra
efekta mérfjumiem. Viena no alternativam varétu biit Maha-Cendera
interferometriska metode, ko plasi izmanto elektrooptisko efektu mérfjumiem.*
Sakara ar to, ka nav daudz publikaciju par Maha-Cendera interferometra
izmanto$anu Kerra efekta mérfjumiem, ir nepiecieSams veikt papildu pétijumus,
lai parbaudttu $1s metodes pielietojamibu ka alternativu Z-scan metodei.

Vel viena bitiska probléma ir efektivu nelinearu optisko materialu atlases
atrums. Lai gan ir publicéta virkne rakstu par organisko materialu nelineari
optiskajam 1pasibam, ta joprojam ir aktuala zinatnes joma. Jaunu nelinearu
optisko organisko materialu atrasana, veicot sistematiskus dazadu materialu
eksperimentalos mérijumus, ir loti laikietilpiga. Lai samazinatu eksperimentala
darba apjomu, zinatnieki jau sen strada pie organisko molekulu strukttiras un
Tpasibu sakaribu teorétisku vadliniju izstrades. Tas ietver Millera likuma otras



A tabula. Termooptiskd un Kerra efekta atkariba no dazZadiem lazera
parametriem. “Nav” nordda, ka efekts nav atkarigs no st parametra, “Ir” —
ir atkarigs no St parametra

Impulsa

Efekts Komponente atkartoSanas Iilmg l::rllssa p(ﬁ:i?;?li;ia
frekvence
Termo-  Vienaimpulsa Nav 10°-10% Nav
01;;1:11;2;18 Uzkrajosais Abiir se;iggtli{(zt())iidg ES 150 fs Nav
Elektroniskais Nav 1013 Ir
Kerra Libracijas Nav 1013 Ir
efekts Sadursmes Nav 1013 Ir
Parorientacijas Nav 102 - 10 Ir

kartas dielektriskas uzn@mibas aprékinasanas piemérosanu plasakam spektra-
lajam diapazonam?®, likuma analitisku turpinajumu un eksperimentalu parbaudi
tresas kartas dielektriskajai uznémibai®®, ka ari Ducuinga novérojumu par
n-konjugétu materialu augsto tre$as kartas optisko efektivitati®!! un citus. Kaut
ari daudz rakstu ir publicéti par molekulu struktiiras ipasibu sakaribam!'>'6
visparigas zinasanas joprojam ir nepietickamas, lai teoretiski izveidotu nelineari
optiskos hromoforus. Cits risinajums materialu atlases laikietilpibas risinasanai
varétu biit kvantu kimijas aprékinu pielietojums, lai prognozétu hipotétisku
molekulu nelineari optiskas Ipasibas. Tas lautu lielako dalu materialu atlases
procesa novirzit no eksperimentala darba uz teorétisko darbu. Lai gan molekulu
linearo optisko, ka ar nelinearo optisko pasibu aprékinasanai tiek izmantotas
dazadas kvantu kimijas aprékinu metodes, organisko materialu tresas kartas
nelinearo optisko Tpasibu aprékinos joprojam nav izveidota vienota pieeja.

Darba merkis un uzdevumi

Promocijas darba galvenais mérkis ir izveidot vienotu metodiku tresas
kartas nelinearu optisko efektu petljumiem, izmantojot Z-scan metodi, un
parbaudit, cik labi gaismas lauSanas koeficientu izmainu vertibas, kas iegitas,
izmantojot kvantu kimijas aprékinus, atbilst eksperimentali iegiitajam vertibam.
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Lai sasniegtu So mérki, darbam tika izvirziti $adi uzdevumi:

e petit, ka Z-scan mermfjumus ietekm& lazera impulsa ilgums, impulsa
atkartosanas frekvence un polarizacija,

e salidzinat Z-scan metodi ar Maha-Cendera interferometru, lai noteiktu, kuras
situacijas katra no metodém ir piemé&rotaka,

e veikt Z-scan mérjjumus 27 organiskajiem savienojumiem, lai pétitu So
molekulu struktiiras un 1pasibu sakaribas,

e salidzinat ieglitos eksperimentalos rezultatus ar kvantu kimijas aprékinu
rezultatiem.

Autora ieguldijums

Saja darba izmantotas eksperimentalas sistémas galvenokart konstrugja 1
darba autors, iznemot individuali izgatavotas elektroniskas detalas, kuras veidoja
kolégis Janis Busenbergs. Autors sagatavoja visus $aja darba pétitos paraugus un
veica materialu optiskas absorbcijas meérjjumus paraugu raksturoSanai. Autors
veica paraugu nelinearos optiskos mérijumus ar Maha-Cendera interferometru,
ka ari ar Z-scan metodi. Kvantu kimijas aprékinus molekulam veica kolegis Igors
Mihailovs.

Autors veica visu ieglito datu apstradi, tostarp MatLab vai Python kodu
rakstiSanu datu aproksimacijai un rezultatu interpretaciju.

Darba zinatniska novitate

Darba ir sniegts izklasts par optiska starojuma raditu gaismas lausanas
koeficienta izmainu interpretaciju. Tas ietver termooptiska un Kerra efekta
atdaliSanu, ka arT Kerra efekta sadaliSanu elektroniskaja un molekularaja
komponentg, izmantojot no polarizacijas atkarigus Z-scan mérijjumus.

Darba ir izpétitas vairaku jaunu organisko materialu nelineari optiskas
Tpasibas. Atseviskam molekulam tika iegltas lielas divfotonu absorbcijas
vertibas, kas norada uz to potencialo pielietojamibu optisko ierobezotaju
tehnologijas.

Tika noverota korelacija starp divfotonu absorbcijas efektu organiskajos
materialos un Kerra efekta eksperimentalo vertibu atskiribu no veikto
Gaussian 09 kvantu kimijas aprékinu rezultatiem. Darba tika paradits, ka §1
korelacija nav atkariga no organisko materialu grupas.



1. Literatuaras parskats

1.1. Tresas kartas dielektriska uznémiba

Materiala polarizaciju var izteikt ka polinomialu funkciju no argja uzlikta
elektriska lauka:
Pt) =Py +xW-EQ@) +x@ - E2(t) + x® - E3(t) + - (1.1)
kur tresas kartas elements tiek izteikts ka

(3).g3. . .3 .g3. .
P(?’)(t) _ X(3) . (E . cos(w . t))3 _x E c;os(3w t) + 3-xB)E 4cos(w t) (12)

No §1 vienadojuma ir redzams, ka materials var mijiedarboties ar gaismu divos
atSkirigos veidos: i) materials reag€ ar frekvenci 3w uz elektrisko lauku ar
frekvenci w; ii) novérojama nelineara reakcija ar tadu pasu frekvenci w ka argjam
elektriskajam laukam. Apskatot gadijumu, kad materiala atbildes reakcija ir ar
frekvenci w, polarizaciju var izteikt ka:

P(t) = xyW-E-cos(w-t) +%)((3) “E3-cos(w-t) = yo-E-cos(w-t), kur yo =
4@ +Z}((3) B2 = @ 4 @) (1.3)
kur 7 ir optiska intensitate. Vispariga gadijuma tresas kartas dielektrisko
uzn@mibu izsaka ka ceturtas kartas tenzoru:

X (@53 01,05, w3) (1.4)
kur i, j, k, [ ir tenzora elementa indeksi, @w;, @, un w; ir kritosa starojuma
frekvences un w, apraksta ierosinato efektu. Katru no iesp&amajiem tris fotonu
mijiedarbibas veidiem apraksta ar savu tresas kartas dielektriskas uznémibas
tenzoru, kuru dazi pieméri apkopoti 1.1. tabula.

1.1. tabula. Tresas kartas uznémibas notdcija dazadiem efektiem

Efekts Tresas kartas dielektriskas uznémibas
notacija
Trs vilpu sajaukSanas A® (w1 + Wy + w35 Wy, Wy, W3)
Tresas-Harmonikas generacija 1® Bw; w, w, w)
Optiskais Kerra efekts 13 (w; w, w, —w)
DC Kerra efekts 13 (w; w,0,0)

Tresas kartas dielektriska uznemiba raksturo materialu makroskopisko
reakciju uz elektrisko lauku un nesniedz nekadu informaciju par o mijiedarbibu
molekulara vai atomara méroga. Sim nolikam izmanto hiperpolariz&jamibu.
Tresas kartas uznémibas raksturos$anai izmanto otras kartas hiperpolariz&jamibu,
ko iegiist, izmantojot sakaribu'’:

X (w055 w1, 01, 01) = B T oo Lo (003 03, 0, 0) - (8 ) (1.5)
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kur i« -1 otras kartas hiperpolariz€jamiba un L;« - ir lokala lauka faktors. Pirma
summa vienadojuma (1.5) attiecas uz visiem sist€mas mikroskopiskajiem
elementiem (atomiem, molekulam, molekularajam sait€ém utt.). Otrd summa
attiecas uz visam uzlikta elektriska lauka frekvencém.

Lai teorgtiski raksturotu NLO 1pasibas, viena no popularakajam pieejam
ir summas pa stavokliem (sum-over-states, SOS) kvantu teorija. Talak sniegtais
apraksts biis balstits uz literatiiras darbiem, kas to apraksta'®'°. ST teorija izmanto
perturbacijas metodi, lai no dipola operatora matricas un Hamiltona energijas
TpaSvertibam iegiitu nelinearo dielektrisko uznémibu. Organisko molekulu
raksturosanai visbiezak izmanto divas pieejas — divu vai tris ITmenu sistémas.
Divu Iimenu sistému var izmantot, lai aprakstitu molekulas ar pastavigu dipola
momentu, savukart centrosimetriskam molekulam jaizmanto tris [imenu sistéma.
Ipasos gadijumos tris limenu sistéma tiek paplasinata lidz piecu limenu sistémai,
atdalot ierosinato stavoklu singlet un triplet limenus.

Realitate materialu raksturoSanai tiek apvienotas divu un tris limenu
sisttmas. Organisko materialu pétijjumos visplasak izmantotais modelis ir
vienkarSots trTs elementu vienadojums®’:

2 2 4 2 2
Uge'Dlieg  Hge Hge'Hee
Vo o LiEME _ te | 5 1.6

xxXX B2, B2, EZ,Ege’ ( )

kur pirmais elements ir D loceklis (dipolarais loceklis, kur§ ir nulle
centrosimetriskam sisttmam), otrais ir N loceklis (negativais loceklis zimes del)
un treSais — T loceklis (divfotonu loceklis, kura apzim&ums nak no anglu
valodas) (skat. 1.1. att&lu).

e' e e
mm e e e
g g g

D N T

1.1. attels. Otras kartas hiperpolarizejamibas loceklu ilustracija — D
(dipolarais loceklis), N (negativais loceklis) un T (divfotonu loceklis).
Sarkanas bultinas apzimé fotonus, kas ietekmé materialu, savukart melnas
linijas — atbildes fotonu, g norada pamatstavokli, bet e un e’ — ierosinatos
stavoklus



1.2. Intensitates efekti

Tagad pieversisimies tam, ka sasaistit tresas kartas dielektrisko uzneémibu
ar materialu optisko Tpasibu izmainam. Vispirms apskatisim gaismas lauSanas
koeficienta saistibu ar tresas kartas dielektrisko uznémibu?!

aza
(nz = N3;Re +i- i X(3) _ amgPegc n
3 3 Re — 2
@, X(3) _ & cl_
n=mno+>2LL fm 34 2
4ny2-gpC

kur A ir vilpa garums, ¢ ir gaismas atrums, g ir vakuuma dielektriska konstante,
ng ir materiala linearais gaismas lauSanas koeficients un #; ir nelinearais gaismas
lausanas koeficients. Lai labak aprakstitu nelinearas gaismas lauSanas 1pasibas
molekulara méroga, var izmantot nelinearo gaismas lauSanas (teksta var but
apziméts ka NLR, kas nak no anglu valodas) $kérsgriezumu?®?;

Syir = 22105, (1.8)

Seit iegata lieluma mérvieniba ir refrakcuas Géppert-Mayer (RGM) vienibas.
Izotropiskas vides gadijuma, kad arT visas mijiedarbibas frekvences ir vienadas,
tresas kartas dielektriskas uznémibas tenzors sastav tikai no diviem neatkarigiem
elementiem y;722 un y;227, un to var izteikt ka:

Xijo = Zivze * (O S+ 8 6) + Aiznn O Sy (1.9)
kur 3 ir Kronekera delta simbols. Apskatot patvaligas polarizacijas gaismas staru,

var paradit, ka NLO reakcija blis atkariga no §1 stara cirkularo polarizaciju
komponentu amplitidam:

AP =4 B+ A+ B) - E5I?

1.10
n =no+ 2[4 |EL| + (4 + B) - |E5?] (1.19)

[T3EL)

kur “+” norada uz labo cirkularo polarizaciju un norada uz kreiso cirkularo
polarizaciju. lerosinatas gaismas lauSanas koeficienta izmainas tad tiek izteiktas
ka:
21 B 2
Najlineara = (A + ;) - |E|
0 (1.11)

2
N;cirkulara = "_o. ' |E|2

Zinot gaismas lauSanas koeficienta izmainas abos $ajos gadijumos, m&s varam
aprekinat koeficientus 4 un B un iegiit tresas kartas dielektriskas uznémibas
tenzora elementu vertibas. Tas ir biitiski, jo koeficientu 4 un B attieciba var laut
noteikt mehanismu, kas izraisa gaismas lausanas koeficienta izmainas
(skat. 1.1. tabulu).?
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1.1. tabula. Parametru B/A attiectba un mehanismi, ka ierosina gaismas
lausanas koeficienta izmainas

B/A Ierosinosais efekts Reakcijas laiks, s
6 Molekulara parorientacija 1012
1 Nerezonanses elektroniska atbilde 10715
Elektrostrikcija, termooptiskais 9
0 10
efekts

1.3. Nelinearais gaismas lausanas koeficients

Visiem materialiem piemit nelinearais gaismas lausanas koeficients, kura
vertibas var svarstities robezas no 102 m%W (idenim) lidz 10* m%*W
(specifiskam organiskajam kartinam). Katram materialam So vértibu var sadalit
vairakas komponentes, kuras atbilst dazadiem indukcijas mehanismiem
elektroniskos, molekularas parorientacijas, elektrostrikcijas, termiskos un citos
procesos. Sos efektus var eksperimentali atdalit p&c to laika konstantem.

Elektroniskais efekts. Sis mehanisms ir balstits uz molekulai saistito

elektronu reakciju uz kritoSo optisko starojumu un ir galvena Kerra efekta
komponente. Salidzinajuma ar citiem mehanismiem elektroniskais efekts ir
salidzino$i mazs, tacu tas piemitt visiem dielektriskajiem materialiem un tam ir
mazaka laika konstante. Ir pieradits, ka m elektronu delokalizacija var ievérojami
palielinat elektroniska efekta lielumu. Ta ieguldijumu var arT palielinat,
izmantojot elektrisko lauku tuvu materialu rezonanses frekvencei, lai gan tas
noved pie liclakas optiskas absorbcijas, kas daudzos gadijumos var biit nevélami.
Molekularie efekti. Literatiiras avotos molekularie efekti aprakstiti ka
libraciju, sadursmju un parorientacijas procesi** (Reichert pieeja) vai vibracijas
un parorientacijas'® procesi (Kuzyks pieeja). Vispirms apskatisim Reichert
pieeju:

e Librdcijas — So procesu biezi raksturo ka molekulu “StpoSanos”
blakusmolekulu potencialaja bedrg. Bitisks nosacijums §im procesam
ir tas, ka ierosmes impulss ir 1saks par molekulu dzives laiku Saja
potencialaja bedré (parasti ap 150 fs). Sis efekts galvenokart piemit
asimetriskam molekulam.

o  Sadursmes — gan simetriskam, gan nesimetriskam molekulam dipola
inducéta dipola mijiedarbiba ietekmé blakus eso$as molekulas?*?,
Skiduma molekulas atrodas saméra tuvu un dipola-dipola mijiedarbiba
galvenokart izpauzas ka blakus esoSu molekulu elektronu makonu
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dalgja parklasanas. Sis efekts parasti ir mazs (<10%), salidzinot ar
kop&jo NLO reakciju, un ta laika konstante ir ap 450 fs.

Difiiziva parorientacija — parorientaciju var uzskatit par nakamo soli
libraciju procesam, kad molekulu ierosina uz augstaku Iimeni
potencialaja bedrg®. ST procesa laika konstante ir ap 1,5 ps. ST
komponente piemit tikai anizotorpiskam molekulam. Molekulam ar
trim dazadam polariz€jamibas vertibam parorientacijas ieguldijuma
vienadojumu izstradaja D. H. Close un vina grupa 1966. gada raksta®’.
St formula ir:

TN ng+2 4((az—a1)2+(a3—a1)2+(a3—a2)2)
"2 = i5m, ( 3 ) kgT (1.12)

Vel viena pieeja molekularo efektu sadalisanai ir to iedalijums vibracijas un
parorientacijas komponentes. Ta ka parorienteSanas efekts jau ir apskatits,
pieveérsisim uzmanibu vibraciju mehanismam:

Vibracijas — molekulas iek§€jas svarstibas, kas saistitas ar infrasarkana
starojuma absorbciju. Vibraciju efekta laika konstante parasti atbilst
molekulas vibraciju frekvencei un ir mazaka neka parorientacijas
kustibam!®. Parasti tredas kartas NLO efektiem vibraciju ieguldijums
tiek sadalits cetras dalas, kas apzimétas ka [u*], [¢®], [a’] un [f], kur
1 apzimé dipola ieguldijumu, o apzime polariz&jamibas ieguldijumu un
S — pirmas kartas hiperpolarizgjamibas ieguldijumu?®. Sakara ar lidzigo
atkaribu no [a’] $o efektu bieZi apvieno ar parorientacijas efektu.

Atskiriba starp abam pieejam ir redzama 1.2. attela.

3x10°1 Rcm‘lcnmllun;ll: o * '
1064nm -
2 A 700mm ¥ &
(o] =
14 fl b
§ 10 &
3’ "L' \|i\| itional :;‘
= ﬁ 1 =
X101 ﬁié’i Lo L
2,
0.1 1 10 'y 01 1 10 100
PU]SC Width (ps) Pulse Width (ps, FWHM)
A B

1.2. attels. Eksperimentalo datu dazadas interpretacijas. A — M. G. Kuzyks
pieeja no Ref [33]. B— M. Reichert pieeja no Ref [43]. Abi grafiki ir nemti
no originalajiem rakstiem. Ir redzamas skaidras atSkiribas abos
tuvinajumos.
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Elektrostrikcijas efekts. Sis mehanisms apraksta molekulu parvietoganos
materiala neviendabigas optiskas intensitates del. Ja materiala veidojas
intensitates sadalfjums ar spilgtakiem un tumsakiem apgabaliem, uz molekulu
dipoliem iedarbosies speks, parvietojot tos uz regioniem ar lielaku optisko
intensitati.

Termiskie efekti. V&l viens mehanisms, kas ierosina nelineara gaismas
lausanas koeficienta izmainas, ir termiskie efekti. Augstas intensitates optiskais
starojums var sakt sildit vidi, izraisot blivuma izmainas, tadgjadi ierosinot
gaismas lauSanas koeficienta izmainas. Galvenokart izdala tiis dazadus termisko
efektu veidus:

o Viena impulsa efekts — ja optiska starojuma impulsa ilgums ir lielaks
par laiku, kura vide var izkliedet siltumu, viens lazera impulss var
ierosinat termooptisko efektu. Sis efekts ir atkarigs no lazera impulsa
ilguma.

o  Uzkrajosais efekts — ja laiks starp diviem secigiem lazera impulsiem ir
pietickami Tss, absorbéta energija uzkrasies un ierosinds termisko
efektu. Tas atkarigs no impulsa atkartoSanas frekvences ar atSkirigu
kritisko atkartoSanas frekvenci noteiktiem impulsu ilgumiem.

o Termiskais lidzsvars — vide tiek sasildita lidz stavoklim, kad absorbétais
un izklied@tais siltums ir lidzsvara. Saja bridi var apgalvot, ka vide
“redz” lazera impulsu ka nepartrauktu starojumu.

1.4. Divfotonu absorbcija

Ieprieksgjas nodalas mes secinajam, ka gaismas lauSanas koeficients ir
komplekss lielums ar imaginaro dalu, kas raksturo optisko absorbciju. Var
pieradit, ka arT absorbcija 11dzigi nelinearajam gaismas lauSanas koeficientam
lineari mainas no optiskas intensitates tresas kartas NLO efektu gadijuma:

a=agta, I (1.13)
kur ay ir lineara absorbcija un a; ir nelineara absorbcija, saukta art par divfotonu
absorbcijas (2FA) koeficientu. Vienkarss veids, ka izprast So procesu, ir apskatit
to ka divu fotonu vienlaicigu absorbciju. Kaut arT 2FA koeficients raksturo vides
Tpasibas, biezi ir nepiecieSams apskatit vienas molekulas ieguldijumu absorbcijas
izmaina. Sim tiek izmantots 2FA $kérsgriezums, definéts ka:

2 (1.14)
kur /i-e ir fotona energija un N ir molekulu koncentracija cm?. 2FA nav vienigais
nelinearas absorbcijas efekts, un ir biitiski nodalit dazadus efektus. Absorbciju
var ieverojami ietekm& arT piesatindjuma absorbcija (SA), apgriezta
piesatinajuma absorbcija (RSA) un ierosinata stavokla absorbcija (ESA)?,

O2pa =
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2. Eksperimentala sadala

2.1. Z-scan metode

Z-scan metodi 1990. gada ieviesa Sheik-Bahae ar savu grupu’.
Eksperimentalos mérfjjumus veic, fokusgjot lazera staru uz paraugu un merot
caurejoso gaismu, parvietojot to paraléli optiskajai asij. M&rot So gaismu, kamér
tiek izpildits “tala lauka” (d >> zz) nosacljums, novero stara izmainas atkariba
no parauga pozicijas pret fokusa punktu. Kerra efekta gadijuma tiek izraisitas
stara izme@ra izmainas, kuras var mérit ar detektoru, kam prieksa nolikta aperttira
(Sapertira << Sstars), kO apzImée ka “slégtas aperttras” detektoru. 2FA efekts maina
paraugu absorbciju ka funkciju no lazera intensitates. Tas noved pie caurejosas
gaismas jaudas izmainam, kuru merjumu apzimé ka ‘“atvértas apertiiras”
mérfjumu. Daudzos gadijumos paraugiem piemit abi efekti — 2FA un Kerra
efekts. Parasti tiek pienemts, ka atvertas apertiiras merfjjumus ietekmé tikai
absorbcijas izmainas, savukart slégtas apertiiras merijjumus ietekmée abi efekti.
Lai atdalitu Kerra efektu no 2PA efekta, slegtas apertiiras dati tiek daliti ar
atveértas apertiiras datiem. Analitiski Z-scan eksperimentu var aprakstit,
izmantojot “plana parauga” modeli, kur paraugu biezums ir mazaks vai
salidzinams ar releja garumu®*

Atverta apertira - T(z) = ) -
1 1Y ( ) k=0 (k+1)% (21)

4Ap-Z
ZR

lSlegté apertura - T(z) =1— (

G} +)
Parametri ¢ un 4@ tiek definéti ka:
{ q=ay LesrIo
Aq)=n2'k'Leff'IO

kur L.y ir efektivais garums un Iy ir optiska intensitate fokusa. Sos vienadojumus
var izmantot gadijumos, kad |¢| < 1 un |4®| < (zinams ar1 ka vaju nelinearitasu
nosacijums).

Saja darba izmantota eksperimentala iekarta ir paradita 2.1. attéla. Lazera
stara jauda tika kontrol&ta, izmantojot Frenela rombu, kas tika ievietots rot€josa
sola motora (SM 1), un Glana-Tailora prizmu. E-staru no prizmas izmantoja
mérfjumiem, savukart o-stars bija versts uz stara savacgju (SS). Neliela lazera
stara dala tika novirzita ar stara dalitaju (SD) un izm@rita, izmantojot references
detektoru (Ref). Saja gadijuma ka staru dalitajs tika izmantota stikla plaksnite.
Lazera stars tika fokuséts, izmantojot I€cu ar 11 cm fokusa attalumu. Caurejosa

2.2)
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gaisma tika mérita, izmantojot divus detektorus. Dala caurizgajusa stara tika
atdaltta ar stikla plaksniti (SD) un mérita ar atvertas apertiiras detektoru (AA),
izmantojot l&cu ar 20 cm fokusa attalumu, lai izméritu stara jaudu. Parg&jais staru
kilis tika parraidits caur 1 mm diametra apertliru un merits ar slégtas apertiiras
detektoru (SA). Tika noteikts, ka apertiiras caurlaidiba $aja sistema bija mazaka
par 1%, kas loti labi atbilst “sleégtas aperttiras” mériSanas modelim. Paraugs tika
novietots uz motorizeta turétaja (SM 2), kas parvietojas paraléli lazera staram.
Abus motorus vargja kontrolét, izmantojot datoru. Eksperimentala iekarta tika
uzbilivéta uz metala plaksnes, lai parvietotu iekartu starp dazadiem lazera
avotiem. Tika ieviesta iesp€ja ievietot ceturtdalvilna plaksniti (CVP), lai veiktu
mérijumus ar cirkulari polarizétu gaismu.

Lai izmantotu Z-scan metodi gaismas lauSanas koeficienta izmainu
ierosino$o efektu noteiksanai, var izmantot CVP plaksniti gaismas polarizacijas
mainiSanai*>=>®. Vispariga gadijuma n veértibu var izteikt ka funkciju no lenka
starp CVP plaksnites 1€no asi un kritosas gaismas polarizaciju, kas lauj noteikt
koeficientu A un B vértibas:

n2=7r-(2-A+B-(c0529)2)-% (2.3)
Saja darba tika veikti $adi Z-scan mérfjumi:
1) merfjumi ar ns lazeru ar dazadam impulsu atkartosanas frekvencém, lai
izpétitu termooptisko efektu ietekmi,
2) merfjumi ar lineari un cirkulari polarizétu gaismu, izmantojot ns lazeru,
lai atdalttu termooptisko un Kerra efektus,
3) mérfjumi ar ps lazeru, lai izpétitu dazadu materialu Kerra un 2FA

efektus,
Frenela Glana- 5
Tailora Léca
Paraugs
Rombs  ourma SD CVP Laraugs SB——’"|
Lazera stars _/_ _X_ —— |-SA
T
|
SM 1 SM 2
\ Leca
sS

Ref AR

2.1. attels. Z-scan eksperimentala iekarta. SM — solu motors; SS — stara
savacejs, SD — stara dalitajs; CVP — ceturtdalvilna plaksnite; Ref —
references detektors, AA — atveértas apertiras detektors, SA — slégtas
apertiras detektors.
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4) ps mérfjumi ar dazadam gaismas polarizacijam, lai petitu Kerra efekta
izcelsmi un ieghtu tre$as kartas dielektriskas uzn€mibas tenzora
elementu vértibas.

Merijumi tika veikti ar ns lazeru (tika izmantots Nd:YAG lazers ar 8 ns impulsa
ilgumu un mainigu impulsa atkartosanas frekvenci no 200 lidz 40 000 Hz
(EKSPLA NL 640)), 30 ps lazeru (1064 nm un Nd:YAG lazers ar 30 ps impulsa
ilgumu un 10 Hz atkartosanas frekvenci (EKSPLA PL 2143A) un 15 ps
parskanojamo lazeru (mainiga impulsa atkarto$anas frekvence no 10 lidz 1000
Hz (EKSPLA PL2210 Picosecond lazers / PG400 optiskais parametru
generators)).

2.2. Maha-Cendera interferometrs

Maha-Cendera interferometra (MCI) eksperimentala iekarta principiali
sastav no diviem spoguliem un diviem staru dalitajiem, kas sadala ienakoSo staru
divos un p&c tam tos atkal apvieno (skat. 2.2. att€lu), tad€jadi radot interferences
ainu, kas atkarTga no abu staru fazes starpibas:

_ I1+Ip+2:/I1'I-cos(A®) (2'4)

1 =
out 2

kur 7; un I ir abu staru intensitates un 4@ ir fazes starpiba starp Siem stariem. Ja
abu staru fazes ir vienadas (4® = 0), veidojas konstruktiva interference, bet fazu
starpiba 4® = /2 noved pie destruktivas interferences.

Svarigs nosacTjums stabilas interferences iegliSanai ar impulsa lazera
avotu ir, lai optiska cela starpiba starp abiem stariem butu Tsaka par lazera
koherences garumu. Koherences garumu var aprékinat sadi:

AZ
Le=— (2.5)

MCI mérjjumi tika veikti divos veidos — viena lazera un divu lazeru
sisttmas (skat. 2.2. att€lu). Abos gadijumos ienakoSais stars, izmantojot staru
dalitaju (SD), tika sadalits divos — parauga un references stara. Parauga stars tika
virzits caur l€cu, kas fokusgja staru uz paraugu, un péc tam caur kolimatora 1&cu.
Abam lecam fokusa attalums bija 8 cm. Abu l&cu fokusa punkta tika ievietots
motorizets parauga turétajs. Lai atrastu fokusa punktu, tika veikti Z-scan tipa
meérjjumi, izmantojot references detektoru (Ref 2) slégtas apertiiras rezima.
Parauga novietoSana fokusa nodroSinaja to, ka Kerra efekta dél neradas stara
lieluma izmainas. MCI mérfjumu laika slégtas apertiiras detektors (Ref 2) kalpoja
diviem mérkiem: i) lai detektetu jaudas izmainas, kuras var€tu izraisit 2FA
efekts; ii) lai identificetu staru lieluma izmainas Kerra efekta de]. References
stara cela tika ievietots optiskais kilis, lai regul&tu optiska cela garuma atSkiribu
starp abiem stariem. Tas lava So atskiribu ieglit mazaku par koherences garumu
(loti svarigi ps lazera mérijumiem). Lai parbauditu lazera jaudas stabilitati,
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neliela dala references stara tika atdalita, izmantojot stikla plaksniti, un detekteta,
izmantojot references detektoru (Ref 1). Abi stari tika virziti uz otro SD, kur tie
interferéja. Izejas signals tika mérits, izmantojot detektoru (Int). Divu lazeru
mérjjumu gadijuma detektoru prieksa tika novietoti optiskie filtri, kas atdalija
skengjoso un inducgjoso staru. Saja gadijuma lazera avota jaudas kontrolei netika
veidota Tpasa sist€éma, jo tika izmantoti dazadi lazeri un tiem bija atskirigi lazera
jaudas regulésanas veidi — daziem bija iebiivéts jaudas kontrolieris, bet citiem
tika izmantoti optiskie filtri.

Inducéjosais
Stars Ref 3 2.2. attels. MCI
— eksperimentald
Skené&josais A (\ Spogulis iekarta. Viena
Stars Nonemama — -
| I l Aperatdira s.tara gadljuma
s\ \ Ref 2 tika  izmantots
Léca Paraugs Léca . . - v .
o tikai skenéjosais
Optiskais R
Kilis Aperatiira stars. Divu staru
/ Int gadijuma  tika
| W | nantots gan
Spogulis ) SD . — v .
pod Filtrs inducéjosais,
gan skenéjosais
stars.
Ref 1

2.3. Kvantu Kimijas aprékinu parametri

Pirmais kvantu kimijas aprékinu (KKA) solis bija molekularo struktiru
iegiSana. Telpiskas molekularas struktiiras tika aprékinatas vakuuma, izmantojot
®B97X-D blivuma funkcionali ar empirisko atomistiskas dispersijas korekciju
un 6-311G (d,p) Pople stila bazes kopumu. Talak pirmas kartas
hiperpolariz§jamiba tiek apr€kinata analitiski, izmantojot Gaussian 09
perturbéto Kohna-Samas pieeju, un péc tam skaitliski diferencéta, izmantojot
noklusgjuma iestatfjumus, lai iegiitu otras kartas hiperpolariz€jamibas vértibas.
CAM-B3LYP blivuma funkcionalis tika izmantots ar 6-311G (d, p) bazes
komplektu. ST bazes kopa nozimg, ka icksgjas elektronu orbitas vilnu funkcijas
tiek izteiktas ka seSas Gausa funkcijas ar fiksétiem parametriem, savukart
valences orbitas vilnu funkcijas ir izteiktas ka trTs Gausa funkcijas ar mainigiem
parametriem. Lai aprekinatu skidinataja ietekmi uz otras kartas hiper-
polariz&jamibu, tiek izmantots CPCM nepartrauktas vides modelis.

17



3. Rezultati un diskusija

3.1. NLO mérijjumu metoZu novertesana
3.1.1. Z-scan

Kalibracija. Lai kalibrétu Z-scan sistemu, tika veikti eksperimentalie mérjjumi
hloroformam un CS; $kidumiem ar 30 ps lazeru. Hloroformam tika iegiita vértiba
n2=(2,01 £0,14) - 1015 cm*W un CS; — n>= (3,10 £ 0,25) - 104 cm?/W. Abas
vértibas atbilst literatiiras avotos minétajam?’, noradot, ka izveidota sistéma var
tikt izmantota Kerra efekta novertésanai.

Impulsa ilguma ietekme. Tika veikta mérjjumu salidzinaSana 8 ns un 30 ps
lazeriem, izmantojot hloroformu ka references paraugu. Vispirms paraugs tika
izmerits, izmantojot 8 ns lazeru ar atkartoSanas frekvenci 4 kHz, un, salidzinot
ar 30 ps merjjumiem, tika noverots, ka eksperimentalas liknes ir inversas.
Aprekinot n, vertibas abiem gadijumiem, tika iegiits, ka ps mérjjumiem
n2=(2,01£0,14) - 105 cm*W, bet ns mérfjumiem n, = (-4,47 £0,23) - 103 cm?/W,
kam ir pret&ja zime un daudz lielaka vertiba neka hloroforma Kerra koeficientam.
ST neatbilstiba ir izskaidrojama ar termisko efektu klatbatni. Hloroformam
siltuma izkliedes laiks zs= 15 ns un frekvence, pie kuras uzkrajosie termiskie
efekti kloist nozimigi, ir 500 Hz, noradot uz abu efektu klatbitni.

Impulsa atkartosands frekvences ietekme. Lai So talak izpétitu, tika veikti ekspe-
rimentalie m&rTjumi ar ns lazeru ar dazadam impulsa atkartoSanas frekvencem.
legtitas n, vertibas ir paraditas 3.1. att€la. Lai gan eksperimentalie dati tuvojas
konstantai vertibai gadijumos ar mazam lazera impulsu atkartoSanas frekvencem,
ka paredzets, Sai vertibai joprojam ir negativa zime, kas neatbilst literatiira
noraditajam vertibam, noradot uz viena impulsa ietekmi. Atkariba no frekvences
norada, ka $ajos merijumos termiskais lidzsvars netika sasniegts.

B Y
L ]
* [ ]
N ¢ 3.1. attels
s
2. ; Hlo.roff)rrr.za .
€ ; nelinedrais gaismas
7 } lausanas koeficients
o -15 e g "
- dazadam  impulsa
3 o
< { atkartosanas
frekvencem.
-25
0 5 10 15 20 25 30 35 40 45

Impulsa atkartosanas frekvence, kHz
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Polarizacijas meérgumi. Lai pétitu nelineara gaismas lauSanas koeficienta
izmainu izcelsmi hloroforma, tika veikti meérjjumi dazadu gaismas polarizaciju
gadijumos — mainoties no cirkularas lidz linearai, izmantojot 30 ps lazeru (sk.
3.2. att€lu). No iegiitajiem rezultatiem tika iegiita B/A attieciba ar vertibu 6,09.
Tas norada, ka tiram hloroformam S$is efekts ir saistits tikai ar molekulu
parorient€Sanos.

Aprlin  ===== Apr Cir ® Eksplin o EkspCir ® Eksp =Apr
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3.2. attels. Eksperimentalie mérijumi dazdadas polarizacijas. A — caur-
laidibas ltkne krasi mainas, salidzinot linearas un cirkularas polarizacijas
meérijumus. B — lai noteiktu B/A attiectbu, fazu izmainas tika skatitas ka
funkcija no polarizatora lenka un aproksiméta ar vienadojumu (2.3).

Lidzigi merijumi tika veikti ar1, izmantojot ns lazeru ar dazadam impulsa
atkartoSanas frekvenceém, lai noskirtu Kerra un termooptisko ietekmi uz gaismas
lausanas koeficienta izmainam, pateicoties abu efektu atskirigajam atkaribam no
polarizacijas. Eksperimentalie mérijumi tika veikti ar ns lazeru ar 200 Hz
impulsa atkartosanas frekvenci. Lai nodalitu abus efektus, tika pienemts, ka
termooptiskajam efektam B/4 =0 un Kerra efektam B/4 = 6. Tas nozimég, ka
jebkuras atskiribas mérfjumos starp linearu un cirkularu polarizaciju ir saistitas
tikai ar Kerra efektu. Izmantojot $o pienémumu, tika aprékinats, ka termooptiska
efekta ieguldijums ir ns70=(-7,56 £0,65) - 10° ¢cm*W un Kerra efekta
n2kerr= (1,84 £0,31) - 1015 cm?/W. Iegiita Kerra vértiba ir tuva ps mérjjumu
vertibai, apstiprinot, ka abus efektus var noSkirt ar polarizacijas atkarigiem
mérjjumiem. Bet So metodi ierobezo lazera atkartoSanas frekvence. Palielinot
lazera impulsu atkartoSanas frekvenci Iidz 1000 Hz, sp&cigas termooptiskas
iedarbibas d€] pazuda jebkada atkariba no polarizacijas.

Organisko vielu pétijumi. Saja sadala dotas vadlinijas rezultdtu analizei
paraugiem, kas sastdv no skidinataja izSkidinata organiska hromofora. Tika
izveleti divi organiskie savienojumi — DMABI un MeSBI (strukturalas formulas
paraditas 3.7. attela). Sis molekulas tika izvéletas, jo to absorbcija pie 532 nm
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nav pemama vera un 2FA efektam nevajadzetu ietekmé&t eksperimentalos
mérjjumus (S0 savienojumu absorbcijas TpaSibas tiks apskatitas organisko
molekulu NLO 1pasibu sadala).

Pirmkart, Z-scan merijjumi Siem savienojumiem tika veikti, izmantojot
30 ps lazeru, lai noteiktu Kerra koeficientu. Iegiitas vertibas bija
n>=(2,49+0,.22)- 103 cm?W priek§ DMABI un n,=(2,52+0,62) 10"
cm?/W priek§ MeSBI. DMABI tika veikti arT no polarizacijas atkarigi Z-scan
mérfjumi ar 30 ps. Saja gadijuma B/4 = 4,39. Pienemot, ka tiram hloroformam
B/4=6,09, DMABI molekulas attieciba tika aprékinata B/4 =2,85. Tas tika
iegiits, atrisinot §adu vienadojumu:
1.(B _ Ny;(c)*+Nz;(Organic Dye)

( )(Exp) 1= - : ”

2 \A e -
B AOREY:]
K)(c)“ 7a*

N "N2;lin(Organic Dye)

INIEY

(%) (Exp) =439

(%) © = 6,09

Turpmakai rezultatu analizei tiek pienemts, ka tikai molekularas parorientacijas
un elektroniskas komponentes ietekmé DMABI gaismas lausanas koeficienta
izmainas molekularajai parorientacijai ar B/4 =6 un elektroniskajai reakcijai
B/4 = 1. Izmantojot $os pienémumus, nomérita n, vértiba tika sadalita abas
komponentgs ar atbilsto§am vértibam n2.z = (1,525 £ 0,034) - 10 cm*W un
n2e=1(9,71+0,22)- 10" cm¥W. Sis vértibas turpmak tiks izmantotas
salidzinajuma ar KKA rezultatiem, lai novértétu, cik precizi aprékini var
paredzgt eksperimentalos rezultatus.

Kliidas organisko hromoforu mérijumos ar ns lazeru. Galvena probléma ar NLO
mérjjumiem, izmantojot ns lazeru, ir termooptiska efekta novertésana, ko rada
viena vai divu fotonu absorbcija. Tas nozimé, ka materialiem, kuriem ir
nenozimiga absorbcija, ja kritosa vilpu garums ir A un A/2, ar ns lazeru jabut
iespgjamiem korekti nomerit Kerra efektu. Lai to parbauditu, DMABI un MeSBI
Skidumi tika p@titi ar ns lazeru. Pirmkart, MeSBI tika mérits ar ns lazeru ar
40 kHz atkartosanas frekvenci. MeSBI gadijuma aprékinatas gaismas lauSanas
koeficienta izmainas bija 7= (-2,8 + 0,3) - 10! cm*W, kas ir par paris kartam
augstak neka ar ps lazeru izmérita vertiba. M&rot n, atkaribu no polarizacijas,
netika noverotas nelineara gaismas lausanas koeficienta vertibas izmainas. Tika
veikti arT eksperimenti dazadas impulsa atkartoSanas frekvences un noverots, ka
nelineara gaismas lauSanas koeficienta vertiba samazinajas ar atkartoSanas
frekvenci. Tas skaidri norada, ka §1s izmainas rodas tikai termisko efektu dgl,
kaut arT MeSBI nav biitiskas absorbcijas pie 1064 nm vai 532 nm. Tas parada
svarigu NLO merfjumu aspektu — pat materialiem ar nenozimigu absorbciju
kritosa vilpa garuma un pus€ no ta NLO TipasSibas var galvenokart ietekmét
termooptiskie efekti. DMABI ns meérfjumi deva pozitivu vertibu
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n2=(1,3+0,2) - 10"'° cm?W, kas ir aptuveni tris kartas lielaka neka vértiba, kas

iegiita ar 30 ps lazeru. No polarizacijas atkarigie merfjumi deva B/4 = 1,18,

liecinot, ka gaismas lausanas koeficientu galvenokart ietekmé elektroniskais

efekts. Tas tiks analiz&ts turpmakajas sadalas, meklgjot atbildi uz jautajumu —
kapéc Kerra efekta elektroniskais efekts DMABI pieaug ar impulsa ilgumu?

Apkopojums. Kopuma tika veikti dazadu tipu mérfjumi, lai parbauditu Z-scan

metodes robezas Kerra efekta mérisanai Skidrumos. Galvenie secinajumi no Sis

sadalas ir:

1. Lai gan ns lazera impulsa ilgumam nevajadzetu bit tik lielam, lai ierosinatu
Skiduma termiskos efektus, ar lielaku atkartoSanas frekvenci tas notiek
uzkraSanas termooptiska efekta dél un parmac Kerra efektu. Tas var novest
pie Kerra efekta parvertésanas, ja abi efekti netiek pareizi atdaliti.

2. Lai gan dazos gadijumos Kerra efektu var atdalit no termooptiska, izmantojot
no polarizacijas atkarigus Z-scan mérjjumus, $ai pieejai ir savi ierobezojumi.
8 ns impulsa ilguma lazeram abus efektus vargja atdalit tikai lidz 1 kHz
atkartoSanas frekvencei.

3. No polarizacijas atkarigus Z-scan mérfjumus var izmantot, lai noteiktu
molekularo un elektronisko efektu attiecibu Kerra efektam Iidz zinamam
méram. Teorija liecina, ka sadursmes un elektronisko efektu B/A4 attieciba ir
1, bet libraciju un difizas parorienté$anas B/A attieciba ir 6. Lai gan
sadursmes efekti Skidumos ir loti izteikti, noteiktu organisko savienojumu no
laika atkarTgie mérijumi ir paradijusi, ka pasiem organiskajiem hromoforiem,
kas iz8kidinati $kidumos, nenovéro sadursmju efektu®®. To var pienemt tikai
attieciba uz zemas koncentracijas skidumiem un kur organiskajai krasvielai
ir daudz lielaks Kerra efekts neka $kidinatajam. Sarezgitaks aspekts ir
libraciju atdaliS8ana no diftizas parorientacijas, un tam biitu nepieciesami
meérijumi, kas atkarigi no impulsa.
nav tieSas atbildes, vai reakcija ir saistita ar termooptisko vai Kerra efektu.
MerTjumi paradija, ka tas nekorel€ ar linearo absorbciju kritosa vilna garuma
vai ar 2FA efektu.

3.1.2. Maha-Cendera interferometrs

Hloroformam tika veikti viena stara MCI meérijumi, izmantojot tris
dazadus lazerus — 30 ps lazeru, ns lazeru un 473 nm nepartraukta rezima lazeru.
Ps mérijumi. Mérfjumi ar ps lazeru tika veikti, lai apstiprinatu, ka So metodi var
izmantot Kerra efekta pétisanai. Eksperimentalo mérfjumu laika bija griitibas
iegiit stabilu interferences ainu 1sa koherences garuma (/ = 1,47 mm) del. Lai to
parvarétu, eksperimentala iekarta tika izveidota ta, lai abu plecu garumi biitu p&c
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iespgjas vienadi, un kvarca kivetes ieviestas optiska cela atskiribas kompen-
s€Sanai tika izmantots optiskais kilis. Eksperimentalo datu piemérs ir redzams
3.3. attla. Iegiita Kerra koeficienta vértiba bija n,= (2,09 + 0,18) - 10715 cm*W,
kas ir tuvu literatiras avotos noraditajai vertibai.
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Ns mérijumi. Eksperimentalo mérfjumu piemérs ir redzams 3.4. A attgla. Seit
tika noverota fazes izmaina, kas lielaka par 4n. M@rTjumi tika veikti ar dazadam
lazera atkartoSanas frekvencem. legiitie rezultati tika salidzinati ar Z-scan
rezultatiem, lai parbauditu to ticamibu. No 3.4. B att€la redzams, ka abu metozu
rezultati oti labi sakrit.
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3.4. attels. A — hloroforma eksperimentalais meérijums, izmantojot viena
lazera MCI sistemu. Punkti attélo eksperimentalos mérijumus, bet linija —
analitisko atbilsttbu. B — impulsa atkartosands frekvences mérijumu
salidzinajumi MCI un Z-scan metodém.
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Nepartraukta rezima mérgjumi. Turpmakie termiska lidzsvara efekta pétijumi
tika veikti, izmantojot 437 nm nepartraukta rezZima lazeru. Eksperimentalo
mérjjumu piemérs ir redzams 3.5. att€la. Nepartrauktd rezima gadijuma var
pienemt, ka paraugs ir sasniedzis termisko lidzsvaru, un mes varam aprékinat
nelinearo gaismas lausanas koeficientu, izmantojot hloroforma termooptisko
koeficientu un linearas absorbcijas vértibas, kas noraditas literatira®>.
Analitiska vertiba tika iegiita ar kartu n,=-1,27 - 10® cm*W. Eksperimentali
noteikta vértiba bija n,=(-5,06 £ 0,32) - 10 cm*W, kam sakrit karta ar
analttisko vertibu.
1
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MCI eksperimentu otraja dala tika izmantoti divi lazeri, lai demonstrétu
pilnigi optisko parslégsanos, izmantojot divus starus — inducgjoso un skeng&joso.
Ns lazers tika izmantots ka inducgjosais lazers, bet dazadi nepartraukta rezima
lazeri ar vilpu garumiem 437, 632,8 vai 780 nm — ka skengjoSie lazeri.
Eksperimentalo datu piemérs 780 nm skengjoSajam lazeram un ns lazeram ar
30 kHz impulsa atkartosanas frekvenci ir paradits 3.6. A attela.

N Impulsa atkartosanas frekvence, kHz
O Eksp ——Apr
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® 437 nm
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Interferences signals, A. V.
°
2
n,, 1012 cm%/W

0 50 100 150 200 250 300 350 400 35 780 nm
© 1064 nm

Ieejosa lazera jauda, MW 4
A B
3.6. attéls. A — eksperimentalie dati divu staru MCI mérijumiem, izmantojot
780 nm lazeru ka skenéjoso un ns lazeru ar impulsa atkartosandas frekvenci
30 kHz ka inducéjoso staru. B — gaismas lauSanas koeficienta izmainas pie
dazadiem ierosinosiem lazeriem.
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Eksperimentalie mérfjumi tika veikti ar dazadu atkartoSanas frekvenci
visiem lazeriem, un rezultatus var redz&t 3.6. B att€la. No eksperimentalajiem
rezultatiem ir skaidrs, ka dati ar 437 nm skengjoSo lazeru ir lidzigi viena lazera
(ns lazera) rezultatiem, savukart 632,8 un 780 nm lazeri sniedza mazakas n;
vertibas. Tas var bt saistits ar vairakiem faktoriem: i) statistiska kliida datu
apstradg, ii) visiem lazeriem bija atSkirigs stara izmers fokusa punkta, iii) cik
precizi abi stari bija salagoti viens ar otru un cik labi tie parklajas. 3.6. B attéla ir
att€lota tikai statistiskas kludas dala. Runajot par otro aspektu, visiem skené-
josajiem stariem fokusa punkta bija mazaki staru izméri neka inducgjosajam
staram.

Izmérito nelinearo gaismas lausanas koeficientu veértibu apkopojums
dazadiem impulsa ilgumiem ir paradits 3.1.tabula. Principa So sistému var
izmantot, lai pétitu Kerra efekta izraisttu pilnigu optisko parslégSanos starp
diviem dazadiem lazera stariem un lai noteiktu y(w;; @i, @s- @), lai gan biitu
nepiecieSams ps lazers ar zemu atkartoSanas frekvenci un ta sinhronizacija ar
atriem detektoriem.

3.1. tabula. Nelinearas gaismas lausanas koeficienta vertibas

Lazers Noteicosais efekts Vertiba

N?Partreiukta Temlska hvdzsvara 25064032 - 10% em/W
rezima lazers sasniegSana

Urkrajosais termo- Atkariga no lazera impulsa atkartoSanas

= _ _ -12
ns lazers optiskais efekts frekvences ( Oé(r); ng ) .—3,24x10
ps lazers Kerra efekts 2,09+0,18 - 105 cm?/W

Kopsavilkums. MCI metode tika parbaudita ka alternativa Z-scan metodei NLO
mérfjumiem. Tika izdariti $adi secinajumi:

1. MCI mérfjumu laika ierosinatds fazes izmainas parsniedza 4m.
Salidzinot ar Z-scan metodi, kurai ir sarezgitaki analitiskie modeli, lai
apstradatu mérfjumus ar lielam fazes izmainam (>w/2), MCI var
izmantot to pasu analitisko modeli plasa fazu izmainu diapazona, un to
ierobezo tikai parauga pozicijas maina, kura nekadas staru izméra
izmainas netiek izraisitas (parauga novietojums pret fokusa punktu). ST
ir prieksrociba salidzinajuma ar Z-scan metodi.

2. Izmantojot 1sa impulsa lazerus (ps diapazons), koherences garums kliist
par ierobezojosu aspektu MCI mérijumos. Lai gan 30 ps lazeram bija
iesp&jams pielagot abu MCI plecu optisko garumu ar optiska kila
palidzibu, tas vartu klait sarezgitak, ja mérijjumus veic ar femtosekunzu
lazeru. No otras puses, Z-scan nav §adu ierobezojumu.
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3.2. Organisko materialu NLO 1pasSibas

Z-scan mérjjumi tika veikti trim materialu grupam: i) aminobenzilidén-
1,3-indandiona (ABI) atvasindgjumiem (13 savienojumi). Sakara ar plaso
atvasinajumu klastu, Sie materiali varétu sniegt ieskatu Kerra un 2FA efektu
struktiiru un 1pasibu sakaribas, un galvena uzmaniba biitu japiever§ dazadam
donoru un akceptoru grupam; ii) trifenilamina (TPA) atvasinajumi
(8 savienojumi). Saja grupa ietilpst materiali ar nelielam strukturalam izmainam,
kas noderigi, lai izpétitu, ka dazadu molekularo grupu lenkiskas pozicijas
ietekmé NLO T1pasibas; iii) 2,6-bis(4-aminobenzilidén)-s-indacén-1,3,5,7-
tetraonu (BIT) atvasinajumi (6 savienojumi). Siem materialiem piemit spécigs
2FA efekts, un tie varétu bt pieméroti optisko ierobezotaju pielietojumiem.

3.2.1. ABI atvasinajumi

Vielas. P&tito ABI atvasinajumu molekularas struktiiras, nosaukumu saisinajumi
un absorbcijas spektri paraditi 3.7. att€la. Galvenas strukturalas variacijas starp
izveletajiem savienojumiem var apkopot $adi: i) molekulas ar indandiona
akceptoru grupu, bet ar dazadam donoru grupam (DMABI-Ju, DAMBI-dph,
DMABI, MeOBI, MeSBI, DMABI-OH, DMABI-Ph6); ii) molekulas ar atskirigu
indandiona akceptoru grupu skaitu, kas piesaistitas trifenilamino donoru grupai
(TPA — 0, DMABI-dph — 1; DIDMABI — 2; TriDMABI — 3). Ta ka TPA
redzamaja spektra neuzradija nekadu iev€rojamu absorbciju, dati par So
savienojumu netiek uzraditi. Kaut arT nevienam no savienojumiem nav bitiskas
linearas absorbcijas pie 1064 nm, dazas molekulas absorb& 532 nm, kas vargtu
ietekme&t 2FA 1pasibas. Ta ka $aja gadijuma vienigas molekulas, kuram nav
nozimigas absorbcijas pie 532 nm, ir DMABI, DMABI-OH, MeOBI un MeSBI,
paredzams, ka $§Tm molekulam nebis 2FA efekta pie 1064 nm.
NLO rezultati. So savienojumu NLO pasibas tika pétitas, izmantojot 30 ps
lazeru. Lai izprastu impulsa garuma ietekmi uz 2FA, dazus savienojumus ar
visizteiktakajam 2FA Tpasibam mérija ari ar ns lazeru. Saja gadijuma tika pétiti
tikai atvértas apertiiras dati, jo slégtas apertiiras datus spécigi ietekméja
absorbcijas izraisitie termooptiskie efekti. Linearas optiskas Ipasibas pie 532 nm
un iegiitas NLO vertibas ar ps un ns lazeriem ir apkopotas 3.2. tabula.
Novérojums Nr. 1. Pirmais So rezultatu galvenais secinajums ir par 2FA efekta
korelaciju ar linearo absorbciju pie 532 nm. Var redzg&t linearu tendenci starp
abiem parametriem (skat. 3.8. attelu).
Novérojums Nr. 2. Talak mes aplikosim TPA, DMABI-dph, DiDMABI un
TriDMABI molekulu grupu. Gan 2FA, gan nelinearais gaismas lauSanas
$kérsgriezums ir att€lots ka funkcija no ABI grupu skaita 3.9. attla. Sie dati
parada, ka 2FA Skérsgriezums lineari pieaug ar ABI grupu skaitu, bet nelinearais
gaismas lauSanas $kérsgriezums palielinds kvadratiski. Sis novérojums varétu
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bit saistits gan ar ABI grupu skaitu, kas palielina dipolaro ietekmi uz Kerra
efektu, gan ar 2FA, kas palielina divu fotonu ietekmi uz Kerra efektu

Novérojums Nr. 3. Visbeidzot, salidzinot ns un ps rezultatus 2FA, ir skaidrs, ka
ns vertibas ir daudz lielakas (skat. 3.2. tabulu). Aplikojot atSkiribu starp abam
vertibam, ta ir aptuveni 10°, kas ir tuvu lazera impulsa ilgumu atSkiribai. Tas
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3.7. attels. ABI atvasinajumu molekularas struktiras, nosaukumu
saisinajumi un absorbcijas spektri.
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norada, ka 2FA pieaug ar impulsa ilgumu. Z-scan kalibréSanas laika tika
noverots, ka Kerra vértiba DMABI palielinas, salidzinot ns un ps mérijjumus. Ta
ka gan dazadu organisko savienojumu 2FA vértibas, gan DMABI Kerra efekts
palielinajas proporcionali impulsa ilgumam (trTs lieluma pakapes), tas vartu
noradit uz divu fotonu Kerra efekta komponentes pieaugumu DMABI molekulai.
To atbalsta ari polarizacijas mérijumi, kas liecina, ka ns mérjjumu laika Kerra
efektu veido galvenokart elektroniskais efekts. Tas talak tika pétits, veicot 2FA
un Kerra efekta spektralos meérfjjumus DMABI.

3.2.2. Spektralie merijumi

Lai labak izprastu impulsa ilguma ietekmi uz Kerra efektu un parbauditu
hipotézi, ka DMABI 2FA ieguldijums ir Kerra efekta palielinasanas iemesls
impulsa garumu dgl, tika veikti papildu spektralie merfjumi. Tas tika darits,
izmantojot 15 ps parskanojamo lazeru. DAMBI 2FA Skérsgriezuma un nelineara
gaismas lauSanas Skérsgriezuma vertibas ir paraditas 3.10. attéla. Var redzet, ka
Kerra efekts maina savu zimi, tuvojoties spektra diapazonam, kur var noverot
2FA efektu — Iidzigi ka lielakajai dalai ABI atvasinajumu. 2FAgala dala dod
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pozitivu ieguldfjumu Kerra efekta mérjjumos ar lielakiem vilnpu garumiem,
izskaidrojot Kerra efekta pieaugumu ar impulsa ilgumu.
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3.10. attels. DMABI nelinearas gaismas lausanas un divfotonu absorbcijas
skersgriezumu ipasibu spektrald izkliede.

3.2.3. TPA atvasinajumi

Vielas. Nakama $aja darba pétita materialu grupa bija dazadi TPA atvasinajumi.
Tas ietveéra materialus ar mazakam vai lielakam molekularajam grupam, kas
piesaistitas TPA grupai. Strukturalas formas, ka arT pétito materialu nosaukumu
saisinajumi paraditi 3.11. att€la. Tikai diviem no Siem savienojumiem bija
ieverojama absorbcija redzamaja diapazona — TPA 7 un TPA 8 ar maksimalo
vertibu TPA 7 — 24000 1/(M-cm) pie 424 nm; TPA 8 — 18000 1/(M-cm) pie
466 nm. Tikai TPA 7 bija nozimiga absorbcija pie 532 nm.

"cmu Uocu, Ncm" /O/TNCN NmN or ] ?:;

CHy CHy

TPA'1 TPA 2 TPA 3

Raewens ”U%U ™ 0O

=)
!

o
&
L

o
@
L

TPA 4 TPA 5 TPA 6

OO0 oo™

s 0.2+
E,coon E 1
N toon

] s T 1
TPA 7 TP} 8 400 500 600 700 800

Vilna garums, nm

Normalizéta absorbcija, A. V.

e
kS
1

3.11 attels. TPA atvasingjumu strukturalas formulas un nosaukumu
saisinajumi, ka art TPA 7 un TPA 8 absorbcijas spektri.
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NLO rezultati. Izméritas NLO vértibas ar 30 ps 1azeru visiem savienojumiem ir
apkopotas 3.2. tabula. Tikai TPA 7 bija nozimigs 2PA efekts ar lielumu
a>;=17,10£0,86 - 10" cm/W, kas atbilst g2p4= 592 + 72 GM.

Noverojums Nr. 1. Lai sikak izpetitu Sos rezultatus, tika aplikoti molekulu
telpisko struktiiru KKA rezultati. Batiska atSkiriba bija lenki starp metilgrupam
(TPA 3) vai metoksigrupam (TPA 1) pret centralo NCs grupu. TPA 1 lenkis bija
68°, bet TPA 3 — 63°. Tas liecina, ka konkretais lenkis ir galvenais Kerra efekta
atSkiribu iemesls, ietekmgjot elektronu plismu starp molekularajam grupam. No
otras puses, KKA rezultati TPA 2 un TPA 4 (izpildijas noteikums, ka molekulai
ar specigaku donoru grupu bija liclaka Kerra efekta veértiba) molekulu struktiram
paradija, ka neviens no fenilgredzeniem neatradas tuvu viena plakng ar centralo
grupu. Tas norada, ka lenki starp molekularajam grupam ietekmé grupu
konjugaciju, un to, cik loti atsevisku molekulu grupu stiprums ietekme vispargjas
molekularas 1pasibas.

3.2.4. BIT atvasinajumi

Vielas. Pedgja saja darba petita molekulu grupa bija 2,6-bis(4-aminobenzilidén)-
s-indacén-1,3,5,7-tetraonu (BIT) atvasinajumi. Pirmie pétjjumi par $adu
materidlu NLO Tpasibam meklgjami R. D. Breukera grupas darba*!, kas
prezentgja jaunu materialu NLO lietojumam ar augstu 2FA optisko ierobezotaju
vajadzibam. Saja darba tika pétiti specifiski §T bazes savienojuma atvasinajumi,
kuriem bija sp&cigakas akceptoru grupas (dicianometiléns), ka ar1 3-okso-3-
(2,2,2-trifenilalkoksi)propil grupas, kas lauj veidot augstakas koncentracijas
viendabigas ta sauktas guest-host planas kartinas. STm molekulam ir D-A-D
centrosimetriska struktiira. P&tito savienojumu struktiiras, nosaukumu
saisinagjumus un spektrus var redzet 3.12. atteéla. BIT 0 apzimé sakotngjo
savienojumu, ko pétija R. D. Breukera grupa. NLO rezultati apkopoti 3.2. tabula.
Novérojums Nr. 1. Aplikojot iegiitas veértibas, molekulas var sadalit divas
grupas — molekulas ar negativu Kerra koeficientu (BIT 0, BIT 1, BIT 3 un BIT
5) un ar pozitivu Kerra koeficientu (BIT 2 un BIT 4). No strukturala viedokla
galvena atSkiriba starp §SIm molekulam ir centralaja akceptoru grupa. Kaut ari
visas molekulas ir centrosimetriskas, molekulam ar negativu Kerra koeficientu ir
centrala akceptoru grupa ar spogula simetriju, savukart pozitivam molekulam $is
simetrijas trukst. Tas norada uz to, ka tresas kartas NLO Ipasibas $im molekulam
ietekmé ne tikai visas molekulas dipolaras 1pasibas, bet arT atsevisku grupu — $aja
gadijuma centralas akceptora grupas — dipolaras un kvadripolas ipasibas.

29



o )
! - : BIT 0.0 (30578 sru=19.6 10 (Mocr) g BIT 4 4(u=583 ] =10 310 proem]
:;_’w
%,
i
[ i
D
- Prad ipa garums, 5, nm ilpa garums, &, nm
BIT O BIT 1 -
g BT 1 nfa=547 1) =20.0° 0%/ (bcm) o BIT 5 n(L-638 nm)=13.071054(M"cm)
A
3 /oA
i
i
§ ]
H .
3 —
2 . S e

Ve garus, 5, o
Hae gerums, b bz garums, &, am

em)

BIT 2(x=625 nim}=9. 8<10% M)

£

iy

£

i

H

Ve garums, 3, nm

3 BIT 31(=704 nm)=7,6"20'{M"cm)
£

BIT 4 BIT5

- \

Vilpa ganums, 7, nm

3.12. attéls. Pétito BIT atvasinajumu struktiras, nosaukumu saisinajumi un
absorbcijas spektri.

Ir divi galvenie veidi, ka pieiet Siem rezultatiem, pamatojoties uz tris [imenu
modeli:

1. Pienemt, ka zZime norada, kura pusé no divfotonu rezonanses tika veikti
mérjjumi. Tas nozimétu, ka BIT 0, BIT 1, BIT 3 un BIT 5 2FA
rezonanse ir garaka vilpa garuma, savukart BIT 2 un BIT 4 rezonanse
ir saka vilpa garuma. So secindjumu var izdarit, ja pienemam, ka
vienfotona ieguldijums ir nenozimigs.

2. No otras puses, Kerra efekta zZime centrosimetriskai molekulai norada,
kurs ieguldijums — viena vai divu fotonu — ir domingjoss Kerra efektam.

Realitate abi Sie apgalvojumi ir patiesi, un turpmakai analizei ir nepiecieSama
papildu informacija par 2FA spektralo izkliedi.
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3.2. tabula. NLO vertibas

viws P e PG GO

Hloroforms - - — _
DMABI - _ _ B
Trifenilamins - - - _
DMABI-dph  0,519+0,056 434447 _ _

DiDMABI 1,230,18 1420+210 1,040,000  3,23+0,28

TriDMABI 1,281+0,081 1900+120 1,74+0,16 5414051
tb-DMABI-dph  0,438+0,059 417£59 _ _
DMABI-Ju 0,3320,054 208437 - _

tb-DMABI-Ju  0,365+0,024 293£19 0.480£0.020  1.491£0,090

DMABIOH - _ _ B
DDMABI 0,962+0,089 65260 - -
DMABI-Ph6 - - - _
MeSBI - - - _
MeOBI - - - _
TPA 1 - - - _
TPA 2 - - - _
TPA 3 - - - _
TPA 4 - - _ _
TPA 5 - - - _
TPA 6 - - - _
TPA 7 0,7100,086 592472 - -
TPA 8 - - - _
BIT 0 3,66+0,95 662941721 - _
BIT | 1,07+0,14 38464523 - _
BIT 2 2,99+0,31 1137841182 - _
BIT 3 1,09+0,17 43304678 - _
BIT 4 2,53+0,24 73204700 - _
BIT 5 1,09+0,10 33724314 _ _
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nz, cm?W - 10713

onLr, RGM YKKA, 107

ONLR/YKKA,

36 esu 103 RGM/esu YE/YKKA
0,0201+0,0014 0,294+0,021 2.4 0,1226+0,0085 0,80:0,06
2,49+0,22 84,9+7,5 292,73 0,290+0,026 2,67+0,24
0,86+0,29 25,9+8,7 57,17 0,45+0,15 2,9+1,0
-5,94+0,36 -293+18 726,34 0,40420,024 3,7240,22
-13,5+2,0 -920£140 1701,67  0,544+0,080  5,00+0,74
-21,242.8 -1860+250 2562,50  0,726+0,095 6,67+0,88
-4,93+0,66 -277%37 765,66 0,362+0,048  3,34+0,44
-6,7+1,0 271441 346,18 0,78+0,12 5,110,76
-2,61+0,36 -123+17 387,31 0,319+0,044  3,59+0,50
27,5434 840+110 136,93 6,18+0,76 _
3,39+0,43 135£21 466,82 0,289+0,045  2,68+0,41
-1,05+0,11 -109+11 - - -
2,5240,62 96+24 - - -
2,20+0,54 80+20 - - -
1,1194£0,095 52,544.5 520 0,1009+0,0085  4,25+0,36
1,97+0,30 104+16 1040 0,099+0,015  3,53+0,54
2,13+0,21 91,5+£9,0 980 0,0934+0,0092  4,08+0,40
1,34+0,18 67,8+9,1 460 0,147+0,020 4,4+0,59
1,06+0,23 39,848.6 109 0,365£0,079  3,43+0,74
2,49+0,35 10214 203 0,503+0,071  4,73+0,66
-18,742,2 2920£110 547 1,68+0,20 -
-19,3+2,0 -1200£120 1084 1,1120,11 -
-19,542,3 -2090+250 1973,22 1,06+0,12 14,6+1,7
-4,41+0,51 2940£110 184347  0,510£0,059  7,09+0,82
19,47+0,73 4380+1600 250721 1,750,065  24,30+0,91
-8,4+1,1 -1980+260 2998,73 0,659+0,086 9,12+1,2
12,5¢1,9 21404320 1626,06 1,31£0,20 18,242.7
-5,4+1,4 9904260 1814,43 0,54+0,14 7,541,9
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3.3. Eksperimentalo veértibu salidzinajums ar kvantu
Kkimijas aprekiniem

Eksperimentalo un KKA vertibu salidzinasana tika veikta divejadi:

e izmantojot ar KKA iegiitas linearas polariz€jamibas vértibas, tika
izrekinatas molekularas parorientacijas ieguldijumi konkrétajam
molekulam un salidzinati ar eksperimentu rezultatiem;

o Kerra koeficienta eksperimentalas vertibas tika parveidotas par otras
kartas hiperpolariz€jamibu un salidzinatas ar KK A rezultatiem.

Lineara parorientacijas komponentu atdaliSanas, eksperimentala vertiba
molekularas parorientacijas polarizéjamiba. Vispirms apskatisim hloroforma
rezultatus. KKA deva $adas linearas polariz€jamibas vertibas hloroformam
Ox = @y = 56 Bohr®, a.. = 29 Bohr®. Seit jauzsver, ka Gaussian 09 izdod vértibas
CGS sistema, kur polarizéjamibas mérvieniba ir cm?. Sistéma §is vértiba
parrekina uz Bohr?, kur Bohr apzimé Bora radiusu un tiek izteikta ka 1 Bohr =
5,29 - 10 cm. Izmantojot vienadojumu (1.12), tika aprekinats, ka molekularas
parorientacijas  ieguldijums ir 7,=2,0-10" cm*W, kas ir tuvu
eksperimentalajai vertibai. Ta ka no polarizacijas atkarigie meérijumi paradija, ka
tira hloroforma gaismas lausanas koeficienta izmainas galvenokart ir saistitas ar
parorientacijas procesu, tas bija sagaidams un apstiprina KKA precizitati
hloroforma gadijuma. DMABI linearajai polariz€jamibai katra virziena bija
atSkirigas vertibas, kuram KKA rezultati bija o = 609 Bohr?, a,, = 277 Bohr? un
a-=111 Bohr®. leglitais molekularas parorientacijas ieguldijums bija
n2=2,0 - 1013 cm*W. Péc elektroniskas un molekularas ieguldijumam gaismas
lausanas koeficienta izmainas pie 30 ps bija 7= (1,5+0.1) - 10" cm¥W. S1
vertiba ir mazaka neka KKA rezultats. Tas vartu bt saistits ar diviem
faktoriem: 1) KKA nesniedz pareizas linearas polariz€§jamibas vertibas;
ii) molekularas parorientacijas efektam ir lielaka laika konstante neka 30 ps, un
parorientacija nav sasniegusi lidzsvara stavokli.

Otras kartas hiperpolarizéjamiba. Otras kartas hiperpolariz€jamibas vertibas,
nelinearais gaismas lauSanas koeficients, 2FA Sk&rsgriezums un nelinearas
gaismas lausanas Skersgriezuma attieciba pret otras kartas hiperpolariz&jamibas
vertibam atlasitajam molekulam ir apkopota 3.2.tabula. Apskatot attiecibas
ONLR/YkKA Vertibas, tas vari€ no 0,12 Iidz 1,74 ar DMABI-OH ka vienigo
iznemumu ar vertibu 6,18. Viens no §is lielas novirzes c€loniem varétu biit
fotokimiskie procesi mérijumu laika. Viens no skaidrojumiem var€tu biit, ka
—OH grupu ir iesp&jams viegli jonizet ar 1azera starojumu, atdalot protonu.

Lai labak izprastu Sos rezultatus, sikak tiks aplikota otras kartas
hiperpolariz€jamibas eksperimentalo un KKA vértibu attieciba. Pirmkart,
apskatisim hloroformu un DMABI. 3.3.tabula ir paraditas otras Kkartas
hiperpolariz€jamibas eksperimentalas, KK A dotas vertibas un KKA vertibas, kas
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konvertgtas no IV konvencijas (aprékina vertibu sisttma) uz I (eksperimentala
vertibu sistéma).

3.3. tabula. Hloroforma un DMABI otras kartas hiperpolarizéjamiba. Vertibas
1V (definicija, kas izmantota aprékinos) un I (eksperimentald definicija) atbilst
dazadam otras kartas hiperpolarizejamibas definicijam

Viela vE, esu - 103 yajv,esu- 103 ya, esu- 1076
Hloroforms 1,92+0,10 2,45 0,41
DMABI 3,07+0,69 2,97 0,495

Citi literatiiras darbi, kuros pétits hloroforma Kerra efekts fs diapazona,
lai noteiktu elektronisko komponenti, sniedz vértibas diapazona no 0,52 lidz
0,89 - 103* esu, noradot lielakas vértibas neka KKA vértibas. Tas ar ir nedaudz
pretruna ar eksperimentalajiem rezultatiem, kas norada uz parorientacijas
ieguldijumu ka galveno procesu gaismas lausanas koeficienta izmainas. Viens
no iemesliem var€tu bit, ka, aprakstot eksperimentu rezultatus gan Saja darba,
gan literattira, tiek izdariti divi piep@mumi:

1. Skidums ir izotropisks, kas norada uz specifisku analitisko modeli
tresas kartas uzn€mibas izrékinasanai.
2. lerosinatais efekts ir momentans, salidzinot ar 1azera impulsa garumu.

Talak apskatisim DMABI rezultatus sikak. Nelineara gaismas lauSanas
koeficienta un otras kartas hiperpolariz€jamibas vértibas DMABI ir apkopotas
3.3. tabula. DMABI otras kartas hiperpolariz&jamibas v&rtibas ir tuvas cita citai,
bet, mainot konvenciju, veértibam paradas kartas atskiriba. Gan hloroforms, gan
DMABI liecina, ka ir loti sarezgiti korekti analizét attiecibu starp
eksperimentalajiem un aprékinu rezultatiem, un visa turpmaka analize tiks
veikta, tikai salidzinot dazadas molekulas sava starpa.

3.13. attels.
° % Eksperimentalo
s % % % un KKA vértibu
% % otras kartas
: 3 hiperpolarizéja
2 mibas attiectba
ka funkcija no
KKA vertibam.

0 200 400 600 800 1000 1200

Ykgar 1073€ esu
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Tagad salidzinasim par&jo organisko molekulu rezultatus. Pirmkart, tiks
veikts otras kartas hiperpolariz€jamibas salidzinajums molekulam, kuram nebija
nozimigas 2FA un viena fotona absorbcija pusvilna garuma. Saja gadijuma
iegiita vertiba ir tuvaka nerezonanses gadfjumam. STm molekulam attieciba starp
eksperimentalajiem un KKA rezultatiem ir aptuveni 2,6-4,7 un ir neatkariga no
otras kartas hiperpolariz€jamibas absoliitajam veértibam (skat. 3.13. att€lu). Tas
parada, ka So molekulu KKA vertibas var izmantot, lai novertétu, kuram
molekulam bis lielakas Kerra efekta vértibas.

Talak apskatisim molekulas ar 2FA efektu un viena fotona absorbciju
pusvilna garuma. Saja gadijuma lielaka uzmaniba pievérsta attiecibas
salidzinajumam starp eksperimentalajiem un KKA rezultatiem (attieciba
Ye/ykka) ar 2FA $kérsgriezuma vértibam. Sis korelacijas ir paraditas 3.14. attéla.
Seit TPA 7 un TPA 8 tika izsl&gti, jo tie neatbilst linearajai tendencei un tiem ir
daudz augstakas attiecibu vertibas. Tas var€tu bt saistits ar agregacijas efektiem,
jo tie var izraisit Kerra efekta palielinaSanos. Iepriek$ literatfira ir aprakstiti
noverojumi, ka agregacija var izraisit Kerra efekta palielinasanos apméram 2 lidz
3 reizes*?, kas korel€ ar novérotajiem rezultatiem. No $1 grafika ir skaidrs, ka
molekulam ar spécigu 2FA tiek noveérota korelacija starp attiecibu ye/yxxs un 2FA
Skérsgriezuma veértibam.
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Salidzinot abas molekulu grupas, var noverot izteiktas atskiribas:

o molekulam, kuram krito$a vilpa garuma nav gan 2FA, gan linearas
absorbcijas pusvilna garuma, ir lineara korelacija starp KKA un
eksperimentalajam vertibam, un abu vertibu attieciba ir ap 3,6+1,0;

. molekulam, kuram kritosa vilna garuma var noverot 2FA efektu un/vai
linearo absorbciju pusvilna garuma, ir lineara korelacija starp
eksperimentalo un KKA vértibu attiectbu un 2FA sk&rsgriezumu.

Sos secindjumus var izmantot, lai vél vairak pielagotu KKA metodes, labak
prognozétu eksperimentu rezultatus un virzitos uz materialu atlasi, izmantojot
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KKA. Ir svarigi velreiz uzsvert, ka Seit eksperimentalo vértibu veido gan
molekulara parorientacija, gan elektroniskas komponentes. Daziem savie-
nojumiem molekulara parorient€Sanas tika noverteta, izmantojot KK A rezultatus
linearajai polarizéjamibai. Rezultati $Tm molekulam ir apkopoti 3.4. tabula. Kaut
arT molekulu parorientacijas ieguldijums ir diezgan ievérojams molekulam ar
mazam Kerra vertibam (ABI savienojumi, iznemot DiDMABI un TriDMABI),
molekulam ar lielakam vertibam tas kliist nenozimigs. Salidzinot to, ka mainas
vid&ja yefykg4 attiecibu veértiba un tas klida molekulam ar mazam Kerra
vertibam, nemot véra molekularo parorientaciju, var novérot nobidi no 4,52+1,3
uz 5,7+1,0. Jauzsver, kas Sis skaitlis nav saistits ar iepriek§ doto vertibu
molekulam, kuram nav noveérojams 2FA efekts, jo apskatito molekulu klasts
atSkiras. Kopuma S§is ir svarigi tikai molekulam ar zemakam Kerra vértibam un
neizskaidro kopgjo linearo tendenci 3.14. attela.

3.4. tabula. KKA rezultati molekularas parorientacijas ieguldijumam gaismas
lausanas koeficienta izmainas

Molekula crrrllzz;7\17‘(\//\-»1/1(1){"12 Cmgl/z\BVEk-S';’()'12 D2KKAMR/N2Eksp
DMABI-Ju 0,191 -0,67+0,10 0,29
DMABI-dPh 0,154 -0,594+0,036 0,26
DiDMABI 0,21 -1,35+0,20 0,15
TriDMABI 0,17 -2,12+0,28 0,08
DDMABI 0,254 0,339+0,043 0,75
tB-DMABI-Ju 0,169 -0,261+0,036 0,34
tB-DMABI-dPh 0,143 -0,493+0,066 0,55
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Secinajumi
Seit ir apkopoti 31 darba galvenie secinajumi, kas sadaliti tris dalas — NLO

mérisanas metodes, organisko materialu NLO 1ipasibas un eksperimentalo
rezultatu salidzinajums ar KKA.

Metode. Attieciba uz tresas kartas NLO meériSanas metodem Saja darba tika
apskatitas divas dazadas metodes — Z-scan un MCI. Abas metodes tika
parbauditas ar 8 ns un 30 ps 1064 nm lazeriem. Salidzinot metodes, tika izdariti
§adi secinajumi:

e Z-scan — metode piemérota visparéjiem NLO mérjjumiem. Galvenais
Z-scan metodes ierobezojums ir saistits ar lielu induc&to fazu izmainu
mérisanu. Tas nav aktuali visparigiem materialu petijumiem, jo
visbiezak tiek pétiti zemas koncentracijas paraugi ar vajiem NLO
signaliem.

e  MCI — galvena MCI prieksrociba ir vienkarss analitiskais modelis datu
apstradei, ko var izmantot gan nelielu, gan lielu fazu izmainu (ap 37)
gadijuma. Fazes izmainam, kas lielakas par 3w, staru izméra variacija
sak ietekmét rezultatus. MCI ir griiti eksperimentali istenot, ja tiek
izmantoti Tsa impulsa lazeri (ps skala). Tapéc MCI nav labaka metode
Kerra efekta pétijumiem, kur prieksroka tiek dota Tsa impulsa lazeriem,
tacu to var izmantot ns regiona mérijumos lielu fazu izmainu gadijuma,
pieméram, fotoizomerizacijai planas kartinas*.

Tika veikti padzilinataki Z-scan metodes pétijumi, lai sniegtu visparigas
vadlinijas pareizai Kerra efekta noverte€Sanai, galveno uzmanibu pieversot
molekulu parorientacijas ieguldijuma atdaliSanai no organisko savienojumu
elektroniskas komponentes. Sis sadalas galvenie secinajumi bija $adi:

e Parasti ns lazera impulsa ilgumam nevajadz&tu ierosinat termiskos
efektus skidumos, kuriem nav bitiskas linearas absorbcijas vai 2FA
efekta. Bet ar augstaku impulsa atkartoSanas frekvenci tas var notikt
uzkrajosa termooptiska efekta dél, kas parmac Kerra efektu. So var
noveérot gan ftiriem organiskajiem $kidinatajiem, gan organiskajiem
organisko hromoforu meritas gaismas lausanas koeficienta izmainas ir
saistitas ar Kerra vai termooptisko efektu, ir jaizmanto no gaismas
polarizacijas atkarigi Z-scan mérijumi, Ipasi ns vai garaku impulsu
lazeriem.

e No polarizacijas atkarigus Z-scan mérjjumus var izmantot, lai noteiktu
Kerra efekta molekularo un elektronisko ieguldijumu attiecibu. ST ir
vienkarsaka pieeja, neka Kerra efekta mérisana ar dazadu impulsu
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ilguma starojumiem. Lai gan elektronisko komponenti var atdalit $ada
veida, sarezgits aspekts ir molekularas dalas sadaliSana libraciju un
parorientacijas komponentes, ko korekti var veikt tikai ar merfjumiem,
kas atkarigi no impulsa ilguma.

Materiali. Talak ir sniegts 1ss parskats par organisko materialu mérfjumu
secinajumiem.

ABI atvasinajumi: i) tika novérota korelacija starp linearo absorbciju un
2FA Skérsgriezumu, noradot, ka virtualais stavoklis 2FA parejai un
pirmais ierosinatais stavoklis atrodas tuvu viens otram; ii) 2FA efekts
palielinas, izmantojot lazerus ar garakiem impulsiem, un pieaug
proporcionali impulsa ilgumam. Lidzigs efekts tika noverots attieciba
uz Kerra efektu DMABI gadijuma, ko vargja izraisit Kerra efekta divu
fotonu komponentes palielinasanas; iii) palielinot ABI grupu skaitu, kas
piesaistitas TPA grupai, 2FA efekts palielinajas lineari, savukart Kerra
efekts palielinajas kvadratiski. Tas ir tap&c, ka gan dipolara, gan divu
fotonu ieguldijumi Kerra efektam palielinajas lidz ar ABI grupu skaitu.
TPA atvasinajumi — lenkis starp metilgrupam vai metoksigrupam un
centralo NCs grupu biitiski ietekmé Kerra koeficienta vértibu. Mazaks
lenkis noved pie lielaka Kerra efekta.

BIT atvasingjumi — Siem materialiem ir liels 2FA Skérsgriezums, kas
norada, ka tos varétu izmantot optisko ierobezotaju pielietojumiem
infrasarkanaja regiona.

Eksperimentalo datu salidzindjums ar KKA. Salidzinot eksperimentalas NLO
vertibas ar KKA, galvenie secinajumi par organiskajiem materialiem bija $adi:

Molekulam, kuram izmantotaja vilna garuma nav izteikts 2FA efekts un
lineara absorbcija pusvilna garuma, ir lineara korelacija starp attiecibas
koeficientu (starp eksperimentalajam un KKA verttbam) un KKA
vertibam. Slipuma koeficients $ai atkaribai ir 3,6 £ 1,0.

Molekulam, kuram piemit 2FA apstaroSanas vilpa garuma un/vai
lineara absorbcija pusvilpa garuma, attiecibas koeficients pieaug
proporcionali 2FA Skérsgriezumam.

KKA rezultati molekularajai parorientacijai parada, ka §is ieguldijums ir
nozimigs tikai molekulai ar mazam Kerra vértibam (=2 - 107> cm?/W).
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Tezes

Kerra un termooptisko efektu ietekmi uz gaismas lausanas koeficienta
izmaindm var noSkirt, izmantojot no polarizacijas un impulsa
atkartoSanas frekvences atkarigus Z-scan mérfjumus. Tas var laut petit
Kerra efektu, izmantojot I1dz pat ns impulsa ilguma lazerus.

Lai pareizi noskirtu elektronisko un molekularo efektu uz Kerra
koeficientu skidinataja iejauktiem organiskajiem hromoforiem, jaiz-
manto no polarizacijas atkarigi m&rjjumi.

Izmantojot kvantu kimijas aprékinus organisko hromoforu Kerra efekta
vertibu noteiksanai, molekularo parorientacijas ieguldijumu var precizi
aprekinat no linearas polariz€jamibas vertibam, savukart ieverojama
kluda elektroniska ieguldijuma novert€juma rodas divfotonu iegul-
dijuma neieverosanas del.

39



Literaturas saraksts

1.

b

% N o w»

10.
11.
12.

13.
14.
15.
16.
17.
18.
19.
20.

21.

22.
23.
24.
25.

26.
27.

28.
29.

30.
31.

Samoc, M. et al. Journal of the Optical Society of America B, 15, 817
(1998).

Sheik-Bahae, M. et al. IEEE J. Quantum Electron. 26, 760—769 (1990).
Melhado, M. S. et al. Optics Express, 28, 3352 (2020).

Nitiss, E. et al. physica status solidi (a) applications and materials
science, 212, 1867-1879 (2015).

Miller, R. C. Applied Physics Letters, 5, 17-19 (1964).

Mizrahi, V. et al. Physical Review Letters, 55, 696—-699 (1985).
Wynne, J. J. Physical Review, 178, 1295-1303 (1969).

Wynne, J. J. et al. Applied Physics Letters, 12, 191-192 (1968).
Rustagi, K. C. et al. Optics Communications, 10, 258-261 (1974).
Hermann, J. P. et al. Applied Physics Letters, 23, 178—180 (1973).
Hermann, J. P. et al. Journal of Applied Physics, 45, 5100-5102 (1974).
Gorman, C. B. ef al. Proceedings of the National Academy of Sciences
of the United States of America, 90, 11297-11301 (1993).

Zojer, E. The Journal of Chemical Physics, 116, 3646 (2002).

Webster, S. et al. Chemical Physics, 348, 143—151 (2008).

Fu, J. et al. Journal of the Optical Society of America B, 24, 67 (2007).
Padilha, L. A. et al. Journal of Materials Chemistry, 19, 7503 (2009).
Karna, S. P. et al. ACS Symposium Series, 1, 1-22 (1996).

Kuzyk, M. G. et al. Advances in Optics and Photonics, 5,4 (2013).
Stegeman, G. et al. Optics Express, 19, 22486 (2011).

Meyers, F. et al. Journal of the American Chemical Society, 116, 10703—
10714 (1994).

del Coso, R. et al. Journal of the Optical Society of America B 21, 640
(2004).

Ferdinandus, M. R. et al. Optical Materials Express, 2, 1776 (2012).
Boyd, R. W. Elsevier/Academic Press, 2008

Reichert, M. et al. Optica, 1, 436 (2014).

Bucaro, J. A. et al. The Journal of Chemical Physics, 54, 3846-3853
(1971).

Cubeddu, R. et al. Physical Review A, 2, 1955-1963 (1970).

Close, D. H. et al. IEEE Journal of Quantum Electronics, 2, 553-557
(1966).

Bishop, D. M. et al. The Journal of Chemical Physics, 108, 10013—-10017
(1998).

Udayakumar, D. ef al. Chemical Physics, 331, 125-130 (20006).

Tutt, L. W. et al. Progress in Quantum Electronics, 17, 299-338 (1993).
Shetty, T. C. S. et al. Materials Technology, 32, 140-147 (2017).

40



32.
33.
34.

35.
36.
37.
38.
39.
40.
41.
42.

43.

Quan, C. et al. Applied Surface Science, 457, 115-120 (2018).

Saad, N. A. et al. Journal of Materials Science, 54, 188—199 (2019).
Chapple, P. B. et al. Journal of Nonlinear Optical Physics & Materials,
06, 251-293 (1997).

Liu, Z.-B. et al. Optics Express 15, 13351 (2007).

Yan, X.-Q. et al. Optics Express 17, 6397 (2009).

Ganeev, R. A. et al. Applied Physics B, 78, 433—438 (2004).

Zhao, P. et al. Optica 5, 583 (2018).

Samoc, A. Journal of Applied Physics, 94, 6167—6174 (2003).

Cabrera et al. Condensed Matter Physics. 9, 385 (2000).

Liang, J. et al. Journal of Applied Physics, 101, 013106 (2007).
Breukers, R. D. et al. Optical Processes in Organic Materials and
Nanostructures II, 8827, 88270N (2013).

Yang, L. et al. Dyes and Pigments 102, 251-256 (2014).

41



Autora publikaciju saraksts

Ieklautas §aja darba:

1.

A. Bundulis, E. NitiSs, I. Mihailovs, J. Busenbergs, M. Rutkis, Study of
Structure—Third-Order  Susceptibility ~ Relation of Indandione
Derivatives, The Journal of Physical Chemistry C, 120, 27515-27522,
2016.

D. Gudeika, A. Bundulis, I. Mihailovs, D. Volyniuk, M. Rutkis,
J. V. Grazulevicius, Donor and acceptor substituted triphenylamines
exhibiting bipolar charge-transporting and NLO properties, Dyes and
Pigments, 140, 431-440, 2017.

A. Bundulis, I. Mihailovs, E. NitiSs, J. Busenbergs, M. Rutkis,
Determination of Kerr and two-photon absorption coefficients of
indandione derivatives, Proceedings SPIE, Nonlinear Optics and
Applications, 10228, 1022804, 2017.

A. Bundulis, E. NitiSs, J. Busenbergs, M. Rutkis, Mach—Zehnder
interferometer implementation for thermo-optical and Kerr effect study,
Applied Physics B, 124, 56, 2018.

A. Bundulis, E. Niti§s, M. Rutkis, Determination of Kerr and two-
photon absorption coefficients of ABI thin films, Proceedings SPIE,
Nonlinear Optics and Applications, 10684, 1068426, 2018.

A. Bundulis, M. Rutkis, Determination of Third-order Nonlinear
Optical Properties of ABI Derivatives, Sensors & Transducers Journal,
233, 46-50, 2019.

D. Gudeika, A. Bundulis, S. Benhattab, M. Ben Manaa, N. Berton,
J.Bouclé, F. Tran Van, B. Schmaltz, D. Volyniuk, M. Rutkis,
J. V. Grazulevicius, Multifunctional derivatives of dimethoxy-
substituted triphenylamine containing different acceptor moieties, SN
Applied Sciences, 2, 327, 2020.

A. Bundulis, I. Mihailovs, M. Rutkis, Origin of the Kerr effect:
investigation of solutions by polarization-dependent Z-scan, Journal of
the Optical Society of America B, 37, 1806-1811, 2020.

Citas publikacijas:

E. NitiSs, A. Bundulis, A. Tokmakov, J. Busenbergs, E. Linina,
M. Rutkis, Review and comparison of experimental techniques used for
determination of thin film electro-optic coefficients, Physica Status
Solidi (A) Applications and Materials Science, 212, 1867-1879, 2015.

42



E. Linina, A. Bundulis, E. Niti$s, M. Rutkis, Poling dynamics of an EO
active material using parallel-plate electrodes, Proceedings SPIE,
Nonlinear Optics and Applications, 10228, 1022816 2017.

K. Traskovskis, A. Bundulis, 1. Mihailovs, Unusual response to
environmental polarity in a nonlinear-optical benzylidene-type chro-
mophore containing a 1,3-bis(dicyanomethylidene)indane acceptor
fragment, Physical Chemistry Chemical Physics, 20, 404—413, 2018.
E. Niti$s, A. Bundulis, A. Tokmakov, J. Busenbergs, M. Rutkis, All-
Organic Waveguide Sensor for Volatile Solvent Sensing, 9, 356-366
Photonic Sensors, 2019.

43



Konferencu tézes

1)
2)
3)
4)
5)
6)
7)
8)

9)

A. Bundulis, E. Nitiss, J. Busenbergs, M. Rutkis, CFI 32. Zinatniska
Konference, Riga, Latvija, 17.—19. februaris, 2016, 31. lapa.

A. Bundulis, E. Nitiss, J. Busenbergs, M. Rutkis, DOC 2014, Riga,
Latvija, 9.—12. aprilis, 27. lapa.

A. Bundulis, E. Nitiss, J. Busenbergs, M. Rutkis, DOC 2016, Riga,
Latvija, 21.-23. marts, 10. lapa.

A. Bundulis, E. Niti§s, M. Rutkis, CFI 33. Zinatniska Konference,
Riga, Latvija, 22.-24. februaris, 2017, 6. lapa.

A. Bundulis, E. Niti§s, M. Rutkis, DOC 2017, Riga, Latvija,
6.—7. aprilis, 7. lapa.

A. Bundulis, E. Niti§s, M. Rutkis, I. Mihailovs, SPIE Optics +
Optoelectronics, Praga, Cehija, 24.—27. aprilis, 2017, 15. lapa.

A. Bundulis, E. Nitiss, M. Rutkis, DOC 2018, Riga, Latvija, 12.—
13. aprilis, 40. lapa.

A. Bundulis, E. Niti$s, M. Rutkis, I. Mihailovs, SPIE Photonics Europe,
Strasbiira, Francija, 22.-26. aprilis, 2018, 123 lapa.

A. Bundulis, 10th Optoelektronikas un fotonikas ziemas skola, Andalo,
Italija, 20.-26. janvaris, 2019.

10) A. Bundulis, M. Rutkis, 2nd OPAL' 2019, Amsterdama, Niderlande,

24.-26. aprilis, 2019, 34-35 lapas.

11) A. Bundulis, M. Rutkis, CFI 36. Zinatniska Konference, Riga, Latvija,

11.-13. februaris, 2020, 25. lapa.

44



Pateicibas

Es velos pateikties savam vaditajam Dr. Martinam Rutkim par konsultacijam un
noradijumiem Cetru gadu laika, izstradajot So promocijas darbu. Paldies Igoram
Mihailovam par atbalstu, veicot kvantu kimijas aprékinus, un padomiem,
interpret€jot Sajos aprekinos iegiitos rezultatus. Ka ar1 Janim Busenbergam par
palidzibu eksperimentalo iekartu elektronisko komponentu izveidg.

IpaSu pateicibu vélos izteikt Edgaram Nitisam par atbalstu, padomiem un
noradijumiem, kas palidzgja parvarét izaicinagjumus un risinat §1 darba izstrades
laika radusas problémas.

Velos pateikties visiem LU CFI Organisko materialu laboratorijas kolégiem par
padomiem un doto iedvesmu, Tpasi reizes, kad tas visvairak bija nepiecieSams.

Es velos pateikties LU CFI par doto iespg€ju izstradat savu promocijas darbu Seit
institata, ka arT kolégiem no Rigas Tehniskas universitates par $aja darba pétito
jauno organisko materialu sintez&éSanu.

Un visbeidzot es vélos pateikties visiem tiem pargjiem, kas palidzgja $1 darba
tapSana.

Promocijas darbs 1stenoSana tika nodrosinata ar $adu projektu finansialo atbalstu:

- LU CFI Studentu un jauno zinatnieku projekts Nr. SJZ2015/16,

- Valsts pétfjumu programmas IMIS2 projekts “Fotonika un materiali
prieks fotonikas”,

- LU CFI Studentu un jauno zinatnieku projekts Nr. SJZ/2016/10,

- ERAF 1.1.1.1. aktivitates projekts Nr. 1.1.1.1/16/A/046 “Originalu
organisko materialu iespgu demonstréSana fotonisko iericu
prototipos”.

45



	Anotācija
	Ievads
	Motivācija
	Darba mērķis un uzdevumi
	Autora ieguldījums
	Darba zinātniskā novitāte

	1. Literatūras pārskats
	1.1. Trešās kārtas dielektriskā uzņēmība
	1.2. Intensitātes efekti
	1.3. Nelineārais gaismas laušanas koeficients
	1.4. Divfotonu absorbcija

	2. Eksperimentālā sadaļa
	2.1. Z-scan metode
	2.2. Maha-Cendera interferometrs
	2.3. Kvantu ķīmijas aprēķinu parametri

	3. Rezultāti un diskusija
	3.1. NLO mērījumu metožu novērtēšana
	3.1.1. Z-scan
	3.1.2. Maha-Cendera interferometrs

	3.2. Organisko materiālu NLO īpašības
	3.2.1. ABI atvasinājumi
	3.2.2. Spektrālie mērījumi
	3.2.3. TPA atvasinājumi
	3.2.4. BIT atvasinājumi

	3.3. Eksperimentālo vērtību salīdzinājums ar kvantu ķīmijas aprēķiniem

	Secinājumi
	Tēzes
	Literatūras saraksts
	Autora publikāciju saraksts
	Konferenču tēzes
	Pateicības

