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Po obronie pracy magisterskiej w 1997 roku na Wydziale Fizyki na Uniwersytecie w Dniepropetrowsku
(Ukraina) rozpoczatem studia doktoranckie w Instytucie Chemii Fizycznej PAN w Warszawie pod
kierownictwem doc dr hab. A. Mordziiskiego. Gléwnym obszarem moich badaid podczas studidow
doktoranckich byta wysokorozdzielcza laserowa spektroskopia wybranych zwigzkéw organicznych oraz
ich komplekséw w wigzkach naddiwiekowych oraz zimnych kropelkach helowych. W mojej pracy
doktorskiej zostaly przedstawione wyniki pomiaréw, ktére dajg weglad w pierwsze stadia procesu
solwatacji. Miedzy innymi zostaly zaprezentowane wyniki badan spektroskopowych struktury
molekularnej mikroklasteréw kilku pochodnych antracenu z czgsteczkami rozpuszczalnikéw, takich jak
woda, metanol, chloroform, czterochlorek wegla oraz benzen. Wszystkie badania byly przeprowadzone z
detekcjg optyczng oraz masowo rozdzielczymi metodami spektroskopii laserowej. W czasie trwania

studiéw doktoranckich opublikowatem 5 prac w czasopismach z listy filadelfijskiej.

W 2002 roku po obronie pracy doktorskiej z wyréznieniem zmienitem i rozszerzytem obszar swoich
zainteresowant naukowych w strone ultraszybkich metod spektroskopii laserowej, nowych metod
wytwarzania i charakteryzacji ultrakrétkich impulséw laserowych, ultraszybkiej optyki nieliniowej oraz

fizyki laseréw o duzej mocy szczytowej.

W roku 2003 rozpoczatem trwajaca do dzi§ wspotprace z grupg prof. A. Rebane z Uniwersytetu
Stanowego w Montanie (USA). Podczas moich pobytéw w laboratorium prof. Rebane rozwijatem nowy
system do pomiaréw widm absorpcji dwufotonowej. System ten zostat uizyty do pomiaréw
wspo6tczynnika absorpcji dwufotonowej pochodnych porfiryny, porficyny oraz ftalocyjaniny — czgsteczek,
ktére znajdujg szerokie zastosowanie w terapii fotodynamicznej, mikroskopii dwufotonowej oraz

objetosciowych nos$nikach informacji.

W wyniku tej wspotpracy powstat szereg artykutdw, w ktérych zostaly przedstawione szczegélowe
badania widm dwufotonowej absorpcji w obszarze bliskiej podczerwieni (800-1600 nm) oraz
absolutnych wartosci przekrojéw czynnych duzej serii tetrapiroli z réznymi podstawnikami, ich dimeréw
oraz ich makromolekularnych nanostruktur. W rezultacie tych badan ustaliliSmy oraz zaproponowalismy
model wyjasniajgcy miedzy innymi:

1. efekt rezonansowego wzmocnienia dwufotonowej absorpcji, ktéry uwidocznia sie, jezeli dlugosé

fali wzbudzenia lezy blisko dozwolonego przejscia Q.
2. pojawienie sie w obszarze jednofotonowego przejscia Soreta w niektérych podstawionych

tetraazaporfirynach dozwolonego dwufotonowego przejscia gerade.



3. zwigkszenie wartosci wspdiczynnika absorpcji dwufotonowej nawet tysigckrotnie poprzez
modyfikacje tetrapiroli podstawieniem réznych grup funkcyjnych.
4. wykazywanie przez niektére dimery porfiryny olbrzymich wartoéci przekrojow czynnych na
absorpcje dwufotonowa w poréwnaniu do odpowiednich monomerdw.
Ponizej przedstawiam liste prac wraz z ich streszczeniem.

1. M. Drobizhev, Y. Stepanenko, Y. Dzenis, A. Karotki, A. Rebane, P. N. Taylor, and H. L. Anderson,
"Understanding strong two-photon absorption in pi-conjugated porphyrin dimers via double-resonance
enhancement in a three-level model," Journal of the American Chemical Society 126, 15352-15353
(2004).
Przedstawiamy widma dwufotonowej absorpcji (2PA) dla serii sprzezonych dimerdw porfiryny.
Pokazujemy, ze posiadaja one ekstremalnie duzy przekroj czynny 2PA siegajacy do 0,=1 x 10° GM
w obszarze bliskiej podczerwieni. Pokazane wartoéci przekroju czynnego sg wsrod najwyzszych
dotad zmierzonych dla czasteczek organicznych. Pokazujemy rdéwniez, ze teoria zaburzen
drugiego rzedu zastosowana dla prostego trzypoziomowego modelu daje idealnie ilosciowy opis
zaobserwowanych przekrojéw czynnych 2PA. Poréwnujac wszystkie czynniki trzypoziomowego
modelu dla dimeréw z czynnikami dla odpowiedniego monomeru, dla ktérego o, = 20 GM,
uzasadniamy 500- krotne wzmocnienie o,. Uzasadniamy réwniez, ze najbardziej istotnym
czynnikiem jest intensywnos¢ przejscia do stanu wzbudzonego. Element macierzy momentu
dipolowego tego przejécia wynosi ekstremalnie duzq wartoéé¢ 30-40 D dla sprzezonych dimeréw
porfiryny, ktéry moze by¢ odpowiedzialny za wielki promien delokalizacji (wielkie rozseparowanie
elektron-dziura) w tym stanie. Pokazujemy efektywng generacje tlenu singletowego w procesie
jedno- i dwufotonowego wzbudzenia dimerdw porfiryny, ktéra ma szerokie zastosowanie w
terapii fotodynamicznej.

2. M. Drobizhev, Y. Stepanenko, Y. Dzenis, A. Karotki, A. Rebane, P. N. Taylor, and H. L. Anderson,

"Extremely Strong Near-IR Two-Photon Absorption in Conjugated Porphyrin Dimers: Quantitative

Description with Three-Essential-States Model," J. Phys. Chem. B 109, 7223-7236 (2005).
Zbadalismy widma dwufotonowe] absorpcji w obszarze bliskiej podczerwieni serii sprzezonych
dimeréw porfiryny oraz odpowiadajacych im monomeréw. Wszystkie badane dimery wykazaty
duze wartosci przekrojéw czynnych o,= (3-10)x10° GM (1 GM = 1x10® c¢m® s)), co stanowi
wartos¢ stukrotnie wieksza niz wartosci dla odpowiednich monomeréw w tym samym obszarze
widmowym. Wyjasnieniem takiego dramatycznego efektu wzmocnienia moze by¢ kombinacja
kilku przyczyn, takich jak wzmocnienie najnizszego jednofotonowego przejscia Q, polepszone
warunki rezonansu w trzypoziomowym systemie, wzmocnienie przejscia singlet-singlet do stanu
wzbudzonego oraz réwnolegte ustawienie sie momentow kolejnych przejs¢ elektronowych w
dimerze w odréinieniu od prostopadtej orientacji w monomerze. Pokazujemy, ze absolutne
wartoéci przekroju czynnego na absorpcje dwufotonowa w badanych czasteczkach ilosciowo
mozna opisa¢ wyrazeniem wyprowadzonym na podstawie trzypoziomowego modelu.
Pokazujemy réwniez mozliwosé wyprodukowania tlenu singletowego po wzbudzeniu dimeréw
jedno- lub dwufotonowo, co czyni te czasteczki szczegéinie atrakcyjnymi dla zastosowan w terapii
fotodynamicznej.

3. M. Drobizhev, N. S. Makarov, Y. Stepanenko, and A. Rebane, "Near-infrared two-photon absorption in
phthalocyanines: Enhancement of lowest gerade-gerade transition by symmetrical electron-accepting
substitution," J. Chem. Phys. 124, 224701 (2006).



Manuskrypt przedstawia, wedtug naszej najlepszej wiedzy, pierwsze badania widm
dwufotonowej absorpcji szeregu symetrycznie podstawionych ftalocyjanin w zakresie dtugosci fal
wzbudzenia od 800 to 1600 nm. Wybrane molekutly réznig sie pozycja podstawienia (a lub B) albo
liczbg grup podstawnikdw 4, 8, lub 16, oraz obecnoscig lub brakiem metalu (Al lub Zn) w $rodku.
Dla wszystkich ftalocyjanin  zmierzylismy umiarkowang (0,~100-200 GM) wartosc
dwufotonowego gerade-gerade przejscia, ktore objawia sie jako stosunkowo waski pik w
obszarze energii pomiedzy przejsciem Q oraz B (A5 =870-1100 nm). W pochodnych ftalocyjaniny
z jonem metalu kilka dwufotonowych przejs¢ o wyzszej czestosci nakiada sie na wyzej
wspomniane przejécie g-g. W niektérych pochodnych bez jonu metalu, odkrylismy drugie wyzej
lezace dwufotonowe przejscie. Zaréwno w przypadku niepodstawionych, jak i metaloftalocyjanin,
stwierdziliSmy monotoniczny wzrost catkowitej sity najnizszego przejscia g-g w funkgji
akceptorowej zdolnosci podstawnikéw wyrazonej przez ich stalg Hammetta. Stosujac
trojpoziomowy - w przypadku metaloftalocyjanin oraz czteropoziomowy model - w przypadku
ftalocyjaniny bez jonu metalu, pokazujemy role momentu przejscia ze stanu wzbudzonego na
wyisze stany wraz ze zmiang statej Hammetta.

4. M. Drobizhev, Y. Stepanenko, A. Rebane, C. J. Wilson, T. E. O. Screen, and H. L. Anderson, "Strong

Cooperative Enhancement of Two-Photon Absorption in Double-Strand Conjugated Porphyrin Ladder

Arrays," Journal of the American Chemical Society 128, 12432-12433 (2006).
Przestawiamy widma dwufotonowej absorpcji serii sprzezonych oligomeréw porfiryny,
sktadajacych sie z N=2, 4, 8 oraz 13 monomerdéw, potgczonych w pozycji meso-meso oraz z
{gcznikiem butadienowym. Pokazujemy, iz w geometrii koplanarnej wzrasta dramatycznie
dtugo$t sprzezenia, prowadzac do wzmocnienia dwufotonowe] absorpcji. Analizujemy mozliwosc
zwiekszenia dwufotonowej absorpcji w ukiadach z geometrig jedno- lub dwuwarstwows,
uwalniajaca lub hamujaca rotacje oraz pokazujemy, w jaki sposéb efektywna dtugosé sprzezenia
w obu przypadkach wpiywa na wielko$¢ dwufotonowej absorpcji. Wprowadzajgc termin
“conjugation signature” dla wielkosci dwufotonowej absorpcji pokazujemy, ze dla dwupasmowe;j
geometrii efektywne sprzezenie widoczne jest na poziome struktury tetrameru, lecz w geometrii
jednopasmowej sprzezenie obejmuje az do 8 czlondéw tancucha. Zarejestrowanie ekstremalnie
wysokich wartosci (6,~10° GM) dla dwuwarstwowej geometrii z maksimum na 1.3 um pozwala na
uzycie badanych czgsteczek w urzadzeniach telekomunikacyjnych.

S. M. Drobizhev, F. Meng, A. Rebane, Y. Stepanenko, E. Nickel, and C. W. Spangler, "Strong Two-Photon

Absorption in New Asymmetrically Substituted Porphyrins: Interference between Charge-Transfer and

Intermediate-Resonance Pathways," J. Phys. Chem. B 110, 9802-9814 (2006).
Przeprowadzamy badania dwufotonowej absorpcji (2PA) w dwdch seriach porfiryn z 4-
(difenyloamino)sylbenem lub 4,4’-bis-(diphenyloamino)styloenem (BDPAS) dotaczonych za
pomoca mostkdw m-sprzegajacych do pozycji mezoporfiryny. Pokazujemy, ze modalnosé
podstawnikdw zwieksza przekrdj czynny 2PA w pas$mie Soreta (di. fali wzbudzenia 750-900 nm) o
dwa rzedy wielkosci z 0, =~ 10 GM dla mezo-fenyloporfiryny do o, = 10° GM dla pary: porfiryna-
BDPAS potaczonej mostkiem etylowym. Wiasnosci dwufotonowej absorpcji opisano ilo$ciowo
rozpatrujgc interferencje pomiedzy dwoma $ciezkami dwufotonowej absorpcji. Pierwsza sciezka
zawiera w sobie wirtualne przejscie do posredniego poziomu jednofotonowego. Druga $ciezka
omija posredni rezonans i zachodzi dzieki duzej statej réznicy momentéw przejscia pomiedzy
stanem podstawowym oraz konicowym wzbudzonym stanem elektronowym. Zgodnie z naszg
najlepszag wiedza, jest to pierwsza eksperymentalna obserwacja efektu taczenia tych dwdch
$ciezek w jednym przejsciu dwufotonowym, w wyniku czego powstaje modulowana interferencja
kwantowg intensywnos¢ przejscia 2PA.



Innym zagadnieniem rozwijanym podczas wspéipracy z grupg prof. Rebane byly badania interferencji
kwantowej pomiedzy jedno- oraz trojfotonowym przejsciem w organicznych ciatach statych w
temperaturze pokojowej. W procesie naswietlenia cienkiej folii polimerowej z chromoforem o
relatywnie duzym wspodtczynniku tréjfotonowej absorpcji po raz pierwszy udato nam sie zarejestrowac
przestrzenne prazki interferencyjne widoczne gotym okiem. Gidwny problem w tym eksperymencie
polegat na tym, ze zazwyczaj wielofotonowa absorpcja jest bardzo staba i aby zarejestrowac kwantowa
interferencje uzywane byly zwykie specjalistyczne bardzo czute i skomplikowane metody detekcji.
Bardzo mate prawdopodobienstwo absorpcji trzech fotonéw naraz wymagalo w poprzednich
eksperymentach bardzo duzych intensywnosci laseréw wzbudzajgcych, co praktycznie wykluczato
obserwacje prazkdow interferencyjnych. W naszym eksperymencie do zwigkszenia sygnatu
zastosowali$my nowy typ dendrymeréw organicznych — czasteczek o niezwykle duzym wspéiczynniku
absorpcji trojfotonowej. Trzeba zauwazyé, ze w tych czasteczkach maksimum przejécia jednofotonowego
pokrywa sie z maksimum przejscia tréjfotonowego, co sugeruje, ze przejscie zachodzi pomiedzy tym
samym poczatkowym i koricowym stanem elektronowym.

Streszczenie prac zwigzanych z interferencja kwantowa.

A. Rebane, N. Christensson, M. Drobizhev, Y. Stepanenko, and C. Spangler, "Quantum interference in

organic solid," Optics Express 13, 6033—-6038 (2005).
Prezentujemy interferencje kwantowga o duzym kontrascie pomiedzy jedno- oraz tréjfotonowym
przejSciem w substancji organicznej w temperaturze pokojowej. Naswietlajgc cienkg folie
polimerowg aktywowang za pomoca fluoryzujacego dendrymerycznego chromoforu z duzym
przekrojem czynnym absorpcji tréjfotonowej dwoma impulsami femtosekundowymi o czestosci
w bliskiej podczerwieni (1300 nm) oraz czestoscig potrojong, obserwujemy powstanie struktury
interferencyjnej widocznej nieuzbrojonym okiem.

Duzy wysitek réwniez wiozytem w rozwijanie nowych metod w ultraszybkiej spektroskopii. We
wspétpracy Wydziatem Fizyki Uniwersytetu Warszawskiego opracowalismy metode czasowo
rozdzielczego pomiaru widm fluorescencji. Aby zwiekszy¢ czutos$¢ oraz uzyskac rozdzielczos¢ czasowq, w

naszej metodzie uzyliémy procesu mieszania trzech fal w krysztale nieliniowym:

P. Fita, Y. Stepanenko, and C. Radzewicz, "Femtosecond transient fluorescence spectrometer based on

parametric amplification,” Appl. Phys. Lett. 86, 021909 (2005).
Przedstawiamy nowg metode rejestracji femtosedundowych czasowo rozdzielczych widm
fluorescencji w zakresie widzialnym. Metoda jest oparta o proces niewspdtliniowego
wzmocnienia parametrycznego w krysztale beta-boranu baru i zapewnia rozdzielczo$¢ czasows
rzedu 100 fs. Pokazujemy, ze korzystajac z naszej metody mozna rejestrowac widma o szerokosci
okoto 6000 cm™ w procesie pojedynczego skanu w czasie. Aby pokaza¢ uzytecznosé
przedstawionej metody, zmierzylisSmy czasowg dynamike widma fluorescencji kumaryny-6
rozpuszczonej w anilinie.



W roku 2007 nawigzatem wspéiprace z wydzialem Uniwersytetu Nevady w Reno (USA)- Nevada
Terawatt Facility (NTF), specjalizujgcego sie w przeprowadzaniu badan w obszarze fizyki wysokich
gestosci energii, badaniu zachowania materii poddanej dziataniu ekstremalnie wysokich temperatur oraz
ci$énieri — w warunkach bliskich panujacym w gwiazdach oraz reaktorach jgdrowych.

W tym samym roku udatem sie¢ tam na staz naukowy, w czasie ktdrego prowadzilem badania metod
wytwarzania oraz diagnostyki impulséw laserowych o bardzo duzej mocy szczytowej. Uruchomitem
wzmacniacz na szkle neodymowym o czasie trwania impulséw 300 fs i mocy szczytowej 50 TW. Czestosc
repetycji impulséw tego typu lasera wynosita jeden strzat na godzine, co stanowito duze wyzwanie dla
systemu diagnostyki, poniewaz nie istniata mozliwo$¢ usredniania impulséw. Zaprojektowatem oraz
uruchomitem system diagnostyczny takiego lasera, ktéry sie skitadat z jednostrzatowego systemu
pomiaru funkcji autokorelacji oraz uktadu odzyskiwania fazy spektralnej impulsu laserowego metoda
FROG (Frequency Resolved Optical Gating) oraz systemu optycznego, obrazujgcego przekrdj wigzki

laserowej w komorze eksperymentalnej.

Jednotematyczny cykl prac stanowigcy znaczny wkiad autora w rozwdj okreslonej dyscypliny

naukowej.

Jako swoje glowne osiggniecie naukowe moge wskazaé¢ rozwiniecie metody wieloprzejéciowego
parametrycznego wzmacniania ultrakrétkich impulséw laserowych. W roku 2005 we wspotpracy z prof.
Czestawem Radzewiczem z Uniwersytetu Warszawskiego opracowaliSmy metode efektywnego
wzmocnienia impulséw laserowych w procesie parametrycznym do duzych energii szczytowych przy
uzyciu pompujacych laseréw komercyjnych. W tym samym roku ukazata sie pierwsza z cyklu praca
dotyczaca tego tematu.

Parametryczne wzmacnianie Swiatfa jest jednym z najbardziej aktywnie rozwijanych w ostatnich latach
kierunkéw w dziedzinie wytwarzania ultrakrétkich impulséw laserowych. Impulsy takie stosuje sie
miedzy innymi w diagnostyce i sterowaniu przebiegiem reakcji fotochemicznych, kontroli kwantowej,
standardach czestosci i czasu, mikroobrébce materiatéw, mikroskopii wielofotonowej, generacji
sp6jnego promieniowania w giebokim nadfiolecie, laserowych akceleratorach czgstek elementarnych
czy tez optycznej tomografii medycznej. Optyczne procesy parametryczne s znane i intensywnie
badane od czasu skonstruowania pierwszych laseréw duzej mocy. W odpowiednich krysztatach
nieliniowych (np. KDP, BBO, BiBO, LiNbO;}, w ktérych pojawia sie skiadowa polaryzacji osrodka
proporcjonalna do kwadratu pola elektrycznego fali wymuszajgcej, zachodzi mieszanie trzech fal. W
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jednym z kilku mozliwych wariantéw tego procesu, nazywanym wzmacnianiem parametrycznym, na
krysztat padajg dwie fale: silna wigzka krotkofalowa (pompujgca) i duzo stabsza dtugofalowa
(sygnatowa). Wskutek nieliniowego oddziatywania z osrodkiem fala sygnatowa jest wzmacniana kosztem
energii fali pompujgcej.
Pierwsze doniesienia o uzyciu optycznego wzmacniacza parametrycznego do generacji impulséw
femtosekundowych o bardzo duzej mocy szczytowej pojawily sie¢ w roku 1992 za sprawg litewskiej grupy
badawczej na czele z A. Dubietisem (A. Dubeitis, G. Jonasauskas, A. Piskarskas, Opt. Commun. 88, 437
(1992)).
W pierwsze] pracy teoretycznej na ten temat, ktdra ukazata sie 5 lat pdZniej, I. N. Ross i jego
wspolpracownicy jako pierwsi argumentuja, ze technika ta doskonale nadaje sie do wytwarzania
impulséw laserowych o ekstremalnie duzej mocy (2 10 PW = 10™® W) i ekstremalnie duzych natezeniach
(> 102 W/cm?) (I. N. Ross, P. Matousek, M. Towrie, A. J. Langley, J. L. Collier, Opt. Commun. 144, 125
(1997)). W tej samej pracy po raz pierwszy pojawit sie termin OPCPA (ang. Optical Parametric Chirped
Puise Amplifier).
Technika CPA (ang. Chirped Pulse Amplification) polega na rozciggnieciu impulsu w domenie czasowej
przy pomocy ukfadu dyspersyjnego (streczera), jego wzmocnieniu, a nastepnie skréceniu (kompresji) do
pierwotnego czasu trwania w ukiadzie o odwrotnej dyspersji. Czasowe rozciggnigcie impulsu przed
etapem wzmocnienia ma na celu unikniecie wysokich mocy szczytowych, ktére skutkujg katastroficznymi
uszkodzeniami wzmacniacza.
W mojej pierwszej z cyklu pracy wykonanej w Instytucie Chemii Fizycznej we wspdtpracy z prof.
Czestawem Radzewiczem zaproponowalismy i z powodzeniem przetestowaliSmy nowe podejscie do
konstrukeji uktadu OPCPA wykorzystujace wzglednie tani komercyjny laser nanosekundowy Nd:YAG z
przetwarzaniem na drugg harmoniczng jako Zrodto impulséw pompujacych.
Y. Stepanenko and C. Radzewicz, "High-gain multipass noncollinear optical parametric chirped pulse
amplifier," Appl. Phys. Lett. 86, 211120 (2005).
Demonstrujemy wieloprzejSciowy niewspélliniowy optyczny wzmacniacz parametryczny
zasiewany impulsami z femtosekundowego oscylatora na krysztale szafiru domieszkowanego
jonami tytanu. Pompowanie wzmacniacza parametrycznego realizowane bylo przez druga
harmoniczng z komercyjnego lasera Nd:YAG z modulacjg dobroci wneki. Po czterech przejsciach
przez krysztat beta boranu baru uzyskaliémy wzmocnienie wieksze od 10° oraz energie impulsu
siegajacg 1.7 mJ. Dobra jakos¢ przestrzenna wigzki oraz duze wzmocnienie i szerokie pasmo

czynig wieloprzejsciowy wzmacniacz parametryczny atrakcyjna alternatywa do wzmacniaczy na
krysztale szafiru domieszkowanego jonami tytanu.

Aby efektywnie wykorzystac relatywnie dtugi (8 ns) impuls pompujacy do wzmacniania krétkiego (1 ns)

impulsu rozciggnietego zastosowalismy nowatorskg konstrukcje wzmacniacza wieloprzejsciowego. W
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przedstawionym rozwigzaniu, tak jak w rozwigzaniach stosowanych w zwyktych wzmacniaczach
laserowych, impuls wzmacniany wykonuje kilka przejs¢ przez jeden krysztat nieliniowy korzystajac ze
wzmocnienia wytwarzanego przez kolejne odcinki czasowe dtugiego impulsu pompujacego.
Wykorzystanie procesu parametrycznego w naszym przypadku wymusza, aby dla fotondw pompujacych
oraz zasiewajacych spetnialy sie relacje zachowania pgdu oraz energii. Oznacza to miedzy innymi, iz w
kazdym przejsciu przez krysztat nieliniowy kat pomiedzy wigzka pompujaca i wzmacniang oraz kat tych
obu wigzek do osi optycznej krysztatu musi by¢ taki sam. Implikuje to fakt, ze kazda kolejna wigzka musi
by¢ utozona na stozku dopasowania fazowego utworzonego przez wigzke pompujaca. Trzeba réwniez
pamietal, ze proces parametryczny jest procesem natychmiastowym, w konsekwencji czego, krysztat
nieliniowy nie moze odgrywac roli osrodka magazynujgcego energi¢. Ten fakt powoduje, ze czasowo-
przestrzenne nakrywanie miedzy impulsem pompujacym i wzmacnianym odgrywa kluczowg role. Ten
wymog naklada ograniczenie na catkowity czas obiegu impulsu wzmacnianego we wnece wzmacniacza

do czasu szerokosci impulsu pompujgcego, ktéry wynaosit okoto 8ns.

Pokazalimy, ze w jednostopniowym wzmacniaczu na krysztale BBO mozna wzmocni¢ impulsy
femtosekundowe wprost z oscylatora szafirowego o czynnik powyzej 107, zachowujac szerokie pasmo i

uzyskujgc duzg energie.

W kolejnej z tego cyklu pracy zademonstrowatem mozliwosé rekompresji impulséow wzmocnionych w
wieloprzejsciowym wzmacniaczu parametrycznym. Udalo sie skompresowaé impuisy do szerokosci
czasowej 23 fs przy energii impulsu 4.5 m). OsiggneliSmy wzmocnienie catkowite na poziomie 1.8x10’.
Ustalona zostala réwniez maksymalna energia impulsu wynikajgca z ograniczenia nalozonego
wzmocniong spontaniczng fluorescencjg parametryczng.
Y. Stepanenko and C. Radzewicz, "Multipass non-collinear optical parametric amplifier for femtosecond
pulses," Opt. Express 14, 779-785 (2006)
Demonstrujemy udang prébe rekompresji impulséw o czasie trwania 30 fs i o energii 4.5 mJ.
Impulsy laserowe, pochodzgce z oscylatora na bazie szafiru domieszkowanego tytanem,
wzmocnione byly za pomoca pierscieniowego wieloprzejsciowego optycznego wzmacniacza
parametrycznego uzywajac krysztatu beta boranu baru pompowanego druga harmoniczng

komercyjnego lasera Nd:YAG. Czas trwania otrzymanych impuséw laserowych bliski jest
ograniczeniu Fourierowskiemu.

Rozwijajac nasza metode, poszukiwaliSmy sposobu na zwiekszenie mocy szczytowej naszego
wzmacniacza. Do tego celu idealne wydawato sie by¢ rozwigzanie zaproponowane przez japornska grupe
teoretyczng (T. Harimoto, and K. Yamakawa, “Numerical analysis of optical parametric chirped pulse

amplification with time delay,” Opt. Express 11(8), 939-943 (2003)). W nastepnej przedstawionej przeze



mnie pracy z cyklu po raz pierwszy na swiecie zostata zaprezentowana eksperymentalna mozliwosé
konstrukcji dwustopniowego wzmacniacza parametrycznego poszerzonego o stopiert mocy ustawionego

w konfiguracji z przesunieciem czasu (time-shearing),

P. Wnuk, Y. Stepanenko, and C. Radzewicz, "Multi-terawatt chirped pulse optical parametric amplifier

with a time-shear power amplification stage," Optics Express 17, 15264-15273 (2009)
Pokazujemy prosty oraz charakteryzujacy sie zwartg konstrukcja ukfad szerokopasmowego
optycznego wzmacniacza parametrycznego femtosekundowych impulséw. Impulsy pochodzace
bezposrednio z oscylatora szafirowo-tytanowego wzmocnione zostaty do mocy szczytowej 2 TW.
Nasz system polega na nowej technice , przesuniecia czasu”, ktéra poprawia nakrywanie czasowe
pomiedzy impulsem zasiewajgcym oraz pompujgcym, a zatem, poprawia efektywnos$é stopnia
mocy pompowanego nanosekundowymi impulsami. Parametryczne wzmocnienie bylo
realizowane wykorzystujagc dwustopniowa geometrig. Pierwszy stopient ustawiony zostat w
geometrii wieloprzejsciowego niewspdtliniowego parametrycznego wzmacniacza optycznego z
pojedynczym krysztatem beta boranu baru. Drugi stopnien — stopienn mocy, sktadat sie z trzech
krysztatéw beta-boranu baru, ktére byly ustawione wedlug nowego schematu ,przesunigcia
czasu”. Obydwa stopnie pompowane byly impulsami drugiej harmonicznej komercyjnego lasera
Nd:YAG o czestosci repetycji 10 Hz. Nasz system dostarcza impulsy o energii 49 mJ, o czasie
trwania 23 fs i zapewnia catkowitg efektywnos¢ przetwarzania wynoszacg 10% po rekompresii.

Korzystajac ze standardowego lasera Nd:YAG z gaussowskim profilem czasowym impulsu udato nam sie
osiggnal efektywnos$¢ uktadu 10% przy mocy szczytowej impulséw wzmocnionych na poziomie 2 TW.
Warto zauwazyé, ze nasze wyniki zostaty dostrzezone przez inne grupy naukowe zajmujace sie podobna
tematyka. Opis naszych rozwigzan znalazt sie juz w podrecznikach z fizyki laseréw oraz spektroskopii
laserowej (F. Trager, ,Springer handbook of lasers and optics”, 2007, Springer; W. Demtroder, ,Laser

Spectroscopy: Vol. 2: Experimental Techniques”. Forth edition, 2008, Springer.

Nastepna praca poswiecona jest metodom uzyskania niezwykle potrzebnych (np. w ultraszybkiej

spektroskopii molekularnej) femtosekundowych impulséw w obszarze ultrafioletu.

P. Wnuk, Y. Stepanenko, and C. Radzewicz, "High gain broadband amplification of ultraviolet pulses in

optical parametric chirped pulse amplifier," Opt. Express 18, 7911-7916 (2010)
Pokazujemy szerokopasmowe wzmocnienie ultrafioletowych impulséw femtosekundowych
uzywajgc parametrycznego wzmacniacza w technologii CPA. Szerokopasmowe ultrafioletowe
impulsy zasiewajace byly otrzymane technikg achromatycznego dublowania czestosci impulséw
femtosekundowych pochodzacych z oscylatora szafirowo-tytanowego. Rozciggniete impulsy
zasiewajgce byly wzmocnione w wieloprzejsciowym parametrycznym wzmacniaczu na
pojedynczym krysztale BBO pompowanym nanosekundowymi impulsami czwartej harmonicznej z
lasera Nd:YAG. Do szerokopasmowego wzmocnienia byla uzyta niewspoétliniowa geometria.
Catkowite wzmocnienie po rekomresji wyniosto 2.5x10° z impulsami o energii 30 W oraz czasem
trwania 24 fs. Ustalilismy, ze zmierzone wzmocnienie ograniczone bylo efektami termicznymi
indukowanymi absorpcjg lasera pompujacego na centrach barwnych w krysztale BBO.
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Uzyskanie impulséw w ultrafiolecie wigze sie z powaznymi utrudnieniami, takimi jak mata sprawnosc¢ czy
ograniczona szerokos¢ pasma przetwarzania. Dlatego uzyliSmy naszej metody wieloprzejsciowego
wzmachniania ultrakrétkich impulséw promieniowania w nadfiolecie, gdzie znajdujg sie pasma absorpcji
wielu waznych substancji chemicznych i biologicznych. Okazuje sie, ze dostepne obecnie krysztaty
nieliniowe umozliwiajg budowe takiego urzadzenia, gdyz w geometrii niewspotosiowej mozna wybraé

konfiguracje zapewniajgca szerokopasmowa prace wzmacniacza w obszarze spektralnym 320-450 nm.

W przedstawionej pracy zostaty przeprowadzone badania szerokopasmowego wzmacniacza
parametrycznego typu NOPCPA (ang. Noncollinear Optical Parametric Chirped Pulse Amplifier) na
krysztale beta-boranu baru (BBO) pracujgcego w obszarze spektralnym 350-450 nm. Podobnie jak w
przypadku IR NOPCPA Zrodtem impulséw pompujacych byt komercyjny laser Nd:YAG. Wykorzystaliémy
czwarta harmoniczng promieniowania tego lasera (266 nm, 8 ns) do pompowania wzmacniacza
wieloprzejéciowego. Jako impulsy zasiewajace (wzmacniane) zastosowaliémy druga harmoniczng z

szerokopasmowego femtosekundowego oscylatora szafirowego.

Pomimo naszych staran sprawnosc wszystkich naszych wzmacniaczy parametrycznych byta na poziomie
tych, ktore korzystajg z krysztatu szafiru domieszkowanego jonami tytanu, jako osrodka
wzmacniajgcego. Najwieksza sprawnos¢ przekazywania energii pompy do wiazki wzmacnianej w naszym
rozwigzaniu wyniosta maksymalnie 15%. Gtéwnym powodem niskiej sprawnosci byla mata catka
nakrywania czasowego dwdch impulséw o przebiegu czasowym w ksztalcie Gaussa. Aby usprawnié
efektywno$¢ ukiadu wzmacniacza potrzebne sg metody ulepszajgce nakrywanie czasowo-przestrzenne
impulséw pompujacych oraz wzmacnianych.

W ostatniej pracy z cyklu poswieconego wzmacniaczom parametrycznym zajmowatem sie analizg
efektywnosci oraz stabilnosci wieloprzejsciowego wzmacniacza pompowanego impulsem laserowym z
prostokatnym rozktadem czasowym.

Y. Stepanenko, "On the efficiency of a multiterawatt optical parametric amplifier: numerical model and

optimization," ). Opt. Soc. Am. B 28, 2337-2346 (2011))
Przedstawiamy symulacje numeryczne oraz analize wysokoefektywnego oraz stabilnego ukiadu
niewspotliniowego optycznego wzmacniacza parametrycznego wykonanego w technice CPA.
Zaprezentowany uktad zoptymalizowany zostat ze wzgledu na prostokatny czasowo-przestrzenny
profil impulsu pompujacego. Pokazujemy réwniez, ze efektywnos¢ dwustopniowego systemu,
sktadajacego sie z wieloprzejSciowego przedwzmacniacza oraz wzmacniacza mocy w geometrii
»przesuniecia czasu” moze siega¢ wartosci 0.9. Dyskutujemy praktyczne schematy ,kilku
okresowego” OPCPA uzywajgcego rdznych krysztatéow nieliniowych. Do zréwnowazenia
stabilnosci oraz efektywnosci systemu zastosowane zostaty wyniki symulacji Monte Carlo.
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W publikacji tej opracowatem i opisatem model matematyczny wieloprzejiciowego wielostopniowego
szerokopasmowego wzmacniacza parametrycznego o duzej efektywnosci. Model pozwala na
odwzorowanie zachowania impulsu w rzeczywistym wzmacniaczu parametrycznym skiadajacym sie ze
stopnia wieloprzejsciowego przedwzmacniacza oraz stopnia mocy. Pozwala réwniez na odzyskanie
widmowych oraz czasowo przestrzennych charakterystyk impulsu wzmacnianego w czasie rzeczywistym.
Przeprowadzitem roéwniez analize Zrddet niestabilnosci energii wyjSciowej impulsu z takiego
wzmacniacza i zaproponowatem praktyczne schematy wzmacniaczy o efektywnosci siegajacej 50%-60%,
co odpowiada efektywnosci kwantowej 75%-90%. Przedstawifem oszacowania oraz sposoby poprawy
kontrastu impulsu w stosunku do poziomu wzmocnionej fluorescencji parametrycznej.

W chwili obecnej jestem kierownikiem grantu rozwojowego Narodowego Centrum Badan i Rozwoju na
lata 2011-2013, ktérego giownym celem jest zbudowanie wysokoefektywnego wzmacniacza
ultrakrétkich impulséw laserowych w oparciu o nowatorskie metody rozwijane przeze mnie i moich

wspotpracownikow.
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