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ANOTACIJA

Saja darba, pirmkdrt, pirmo reizi tika prognozeéts iepriek§ nenovérots lenkiska momenta
telpiska sadalfjuma simetrijas sagrausanas efekts (izkartoSanas pareja orientacija) atomiem un
molekulam aréja magnétiskaja lauka, kas noved pie lenkiska momenta telpiskas onentacijas
aréjam magnétiskajam laukam perpendikulara virziena (Skérsorientacija). Par skérsorientaciju
liecina cirkuldri polarizétas fluorescences paradiSanas laukam perpendikulara virziena pie
notetktam lauka vertibam, ierosinot ar ineari polarizétu lazera starojumu. Petamais efekts var
tikt noverots atomiem un molekulam ar limenu supersikstruktiru tada stipruma magnétiskaja
fauka, kas izraisa daléju atoma vai molekulas elektronu lepkiskda momenta atkabinasanu no
kodola spina lepkiska momenta. Saja darba tika izanalizéta prognozéta efekta izpausme NaK
molekulds un Rb atomos. Rb atomos veikti arT eksperimentdli mérfjumi un registréta
maksimala fluorescences cirkularitites pakape 3,5% no “Rb 5Ps, limena, kas liecina par
lenksikd momenta Skérsorientacijas sadalijuma eksistenci.

Otrkart, Saja darba tika vienkar$a modela ietvaros izskaidrota 2000. gada pirmo reizi Rb
atomiem noverota paradiba, kad optiskas pumpé3anas rezultata atoma parejas tipam F>F+1
picaug gaismas absorbcijas koeficients. Sis absorbeijas koeficienta pieaugums tiek
samazinats atomus ievietojot vaja (=100 mG) magnétiskaja lauka. S doktora darba ietvaros
talak absorbcijas koeficienta pieauguma efekts tika kvantitativi modeléts izmantojot stavokla
blivuma matricas formélismu spektrali platas Jazera ierosmes linijas tuvinajuma. Darba t3pat
tika veikta efekta eksperimentala izpéte Rb atomos.

Tregkart, tika pétita 1999. gada tirgh paradijuSos =zilo dio7u lazeru pieliectojamiba
spektroskopijai. Izmantojot nepartrauktas darbibas diozu lazeri, kur$ generé gaismu ar = 400
nm vilna garumu un 5 mW intensitati, tika ierosindtas parejas 4s 28 ~Jp p 1. 12 kalija
atomos, registréts absorbeijas un tai sekojosas fluorescences signals. Tika pétita arf zila diozu
lazera pielietojamiba augstas frekvences modulacijas spektroskopija K un Pb atomu jutigai
detekt&sanai un sasniegta mazaka detekt&jama absorbcija 2 x 10°. Izmantojot zilo un sarkano
lazeri BBO knistala tika vetkta summas frekvences generésana Hg analitiskai spektroskopijai.
Ekspermmentali tika iegiita 254 nm starojuma jauda 0,9 nW.

Ceturtkart, promocijas darbd tika attistita jauna metode brivas gazes koncentracijas
meérjjumiem gaismu izkliedéjodos sintétiskos un dabiskos materidlos. Metodes efektivitate
tika eksperimentali nodemonstréta mérot skabekla molekulu koncentractju dazadas porainas

vielas, ka pieméram, sausa priedes koka.
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IEVADS

Saja promocijas darbd ir pétita atomu un molekulu mijiedarbiba ar gaismu un réju
magnétisko lauku. Ir pagajis gadsimts kop$ kvantu mehanikas rasanas, kad Makss Planks, lai
aprakstitu melna kermega starojumu, ieveda gaismas kvanta jédzienu. 20. gadsimta sakuma
Nils Bors izveidoja savu atoma modeli, kura pamata bija piegémums par lenkiskd momenta
kvante$anos atomos. Bora modelis |auj skaidrot diskrétu spektralo liniju novéro3anu, kas
medz informaciju par atomu un molekulu uzbivi un dinamiku [1, 2]. 1926. gada Hanle
izskaidroja lepkiska momenta precesyu magnétiska laukd, kas noved pie fluorescences
depolarizacijas [3]. 30. gados Breits publicgja spekiralo Imiju intensitasu aprékinu metodi
izmantojot lenkiskA momenta algebru [4]. Musdiends aktuvdla ir lenkiska momenta
orientacijas pétiSana [5], pieméram, lai model€tu kimisku reakciju norises efektivitates
atkaribu no reag€joso dalinu lenkisko momentu virziena.

Promocijas darba pirmaja dala, kas tika veikta LU ASI laboratorja, tika pétita atomu un
molekulu lerosinata stavokla lepkiska momenta 3k@rsorientacyas radanas ar€;a magnétiska
lauka supersikstruktiras saskelSanas dgl, atomus ierosinot ar vaju lineari polariz€tu gaismu.
Pie lielakam ierosmes lizera gaismas intensitatém tika registréts un izskaidrots netradicionals
atomu pamatstavokja pumpeSanas efekts, kas noved pie atomu absorbeijas koeficienta

pieauguma, pretéji parasti novérojamajam absorbeijas koeficienta samazinaSanas efektam

[6].

Jau kop§ izgudrosanas laika lazeri tiek pla$i izmantoti atomu un molekulu spektroskopija
[2,7]. Atstoties telekomunikaciju un datoru tehnologijam spektroskopisti ir ieguvusi
skan€jamus diozu lazerus sarkanajam un tuvajam infrasarkanajam starojuma diapazonam [8].
Diozu lazeri savas mérenas cenas, kompakto izmeéru, ekonomiskuma un gard darba muza dé|
atlau; vienkar3ak realizét spektroskopiskas metodes, kuras sikotn€ji bija izveidotas ar
sarezgTtakiem lazeru avotiem. Ka pieméru var minét atomu lazerdzeséSanu. Pedeja laika
izgatavoti arT zilie dioZu 1azeri {9], un $1 promocijas darba otraja dala ir pétiti to pielietojumi
analitiskaja spektroskopija, kas veikti viesstudiju laika Lundas Universitité Zviedrija. Bez
tam viesstudiju laika tika izveidota jauna spektroskopiska metode kimiski nesaistitas gazes

koncentracijas mérisanai, kas ieslégta gaismu izklied€josos porainos materiaios.



Saja promocijas darba tika izvirziti sekojosi uzdevumi:

1. Pétit ar dioZu lazera starojumu raditu atomu un molekulu ierosinata elektroniska stavokla

lenkiska momenta izkarto$anas pareju orientacija, kas notiek dalipam ar supersik struktiiru

atrodoties aréjd magnétiskaja lauka.

2. Péttt atomu absorbcijas un lazera ierosinitas fluorescences izmainas dioZu lazera starojuma

ictekmé atomu pamatstavokla optiskas pumpeéSanas d€|. Eksperimentdali un teorétiski

analizeét vdja magnétiska lauka ietekmi uz §im 1zmainam.

(5]

. Pétit nesen izveidoto violeto dioZu lazeru pielictosanas iespéjas spektroskopija.

4. Izstradat metodi gazu koncentracijas mériSanai porainos, gaismu izklied€josos, maz

absorbéjosos materidlos izmantojot diozu lazeru spektiroskopiju.

So uzdevumu izpildei tika veidoti procesu modeli un veikti eksperimenti, kuru rezultati ir

atspoguloti promocijas darba ieklautas publikacyas [disl-dis8]:
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1. SARMU METALU ATOMI UN DIMERI
AREJA MAGNETISKAJA LAUKA

1.1. Atomu un molekulu lepkiski momenta izkartoSanas pareja orientacija

(IPO) supersikstrukturas d@|

Parasti, ierosinot atomus un molekulas ar linedri polarizétu gaismu, lepkiska momenta
sadalfjums ierosinata stavokli ir simetrisks gar gaismas polarizacijas virzienu. So situdciju
sauc par lepkiska momenta izkartofanos. To shematiski var raksturot ar “divgalu” bultu (<).
Piepemsim, ka mes atoma stavokli raksturojam ar ta pilno lenkiski momentu ./ un momenta
projekciju uz kvantélanas asi M. Tad jedziens 1zkartoSanas nozmme, ka +M un —-M magnetisko
apakslimenu apdzivotibas ir vienadas. Fluorescences gaisma no $ada atoma izkartota stavokla

péc ierosmes ar lineari polariz€tu gaismu, arT ir linedri polarizéta.

Ir interesanti tie iznémuma gadijumi kad, ierosinot ar lineari polarizétu gaismu, iesp&jams
sagraut %o lepkiskda momenta telpiskd sadalijjuma simetriju un radit lepkiska momenta
orientaciju. Orientdciju shematiski var raksturot ar ““viengala” bultu (=). Par atoma stavokla
orientdciju runa tad, kad rodas apdzivotibu starpiba starp magnétiskajiem apak3limegiem ar
kvantu skaitliem +M un M Ja atoma stavokli ir radita lepkiskd momenta telpiska
sadalijuma orientacija, tad no ierosinito atomu vai molekulu ansambla iespgjams noverot
cirkulan polarizétu fluorescenci. Fluorescences cirkularitati var noteikt mérot starojuma
cirkularas polarizacijas pakapi. Parasti ta tiek definéta ka

C=(L- DIL+L), (D
kur /- un I ir attiecigi pa kreisi un pa labi cirkulari polarizétas fluorescences komponentes.

U. Fano {10] Joti vispariga veida ir pétijis tos argjas iedarbibas uz atomiem veidus, kas
var izraisit izkartosanas pareju orientacija (IPO). Ka metodi U. Fano zmantoja stavokla
bllvuma matricas un argjo perturb€joso faktoru (ka, pieméram, argjais lauks) izraisiio
iedarbibu izvirzijumu rinda pa multipola momentiem (polarizicijas momentiem). Argja lauka
iedarbibas gadijuma PO var notikt dazidu iemeslu dél. Pirmkart, IPO notiek gadijuma, kad
saskelSanas starp magnétiskajiem apaks§limeniem parsniedz ierosino$as gaismas spektralas
Itnijas platumu, un visi magnétiskie apakilimem spektrali netiek vienlidz efektivi ierosiniti

[11]. Tapat atoma stivokla orientaciju var izsaukt ar€ja lauka iedarbiba [12-14], kura izraisa,
4



pie noteiktas lauka vértibas, neekvidistantu magnétisko apakilimepu saskel3anos 3aja lauka.
Vel viens process, kas var radit PO ir anizotropas sadursmes kulos [15-17), kad relaksactjas

atrumi no daZidiem magnétiskiem apakslimerem ir atskirigi.

Devindesmitajos gados saméra intensivi ir pétiti procesi, kas var izsaukt lenkiskd momenta
orienticijas paradisanos ar€jam eclektriskajam vai magnétiskajam laukam perpendikulara
virziena (Skérsorientacija) [18]. Par Skérsvirziena orientaciju liecina cirkulari polarizétaa
fluorescence, novérojot perpendikuldri aréja lauka virzienam. Skérsvirziena orientacijas
gadijuma nav jaizpildas nosacijumam, lai +A un —M magnétisko apak$limegu apdzivotibas
atskirtos. Efekts paradas ierosinata stavokla nelinearas magnétisko lmepu saSkelSanas
gadjuma, kad lenkiska momenta precesijas del ap argjo lauku un, vienlaicigi tam spontano
pareju rezultata sabribkot uz  pamatstavokli, summarais ierosinita stavokja lepkiskais
moments parsvara tiek orientéts kada viend noteikta aréjam laukam perpendikulara virziena
[19]. Darba [20] skérsvirziena orientacija tika registréta Te; molekulas kvadratiska Zémana
efekta d&l.

Izmantojot magnétisko apakilimepu vilpu funkciju aprakstu Skeérsvirziena
izkarto§anas pareja orientacija veidojas daZadiem stavokla blivuma matricas elementiem
Jacaes, kas raksturo koherenti .ierosinﬁtu magnétisko apak$imenu, kuru magnétiskais kvantu
skaitlis atskiras par 1 ( AM = 1), vijpu funkciju fazu korelaciju, sabrukot aréfa lauka darbibas
rezultata ar dazadu efektivitati. Lai ar linean polarizé€tu gaismu koherenti ierosindtu AM = 1
magnétiskos apak§limenus ir nepiecieSams, lai lenkis starp ierosinosas gaismas elektrisko
lauku E un argja lauka (vai sadursmju) virzienu bitu at3kirigs no 0 vai /2. Sis efekts ir
radniecigs Hanle efektam [3], jo abu efektu izskaidro3anai sekmigi var izmantot modeli kura
tiek analizéta atoma vai molekulas lenkiskda momenta precesija dréja lauka iedarbibas
rezultdta. Tafu Hanle efekta gadijuma ierosino$as gaismas lineari polarizéts E vektors ur
veérsts lenki n/2 attieciba pret aréja magnétiskd lauka virzienu un $aja geometrija, ka tika

minéts ieprieks, izkartoSanas pareja orientdcija $aja darba petito efektu rezultata notikt pevar,

Saja promocijas darba [disl, dis2] tiek pétits lidz §im literatira neanalizéts gadijums, kad
skersirziena izkarto$anas pareja orientacijd veidojas atoma vai molekulas supersikstruktiiras
(SS8) stavoklu magnétisko apakilimenu nelinearas saskel$anas dél aréja magnetiska lauka.

Garenvirziena orientacija SSS saskel$anis d&| magnétiska lauka jau ir pétita ieprieks [21, 22].



1.1.1. IPO NaK molekulas ierosinata D'I] stavoklt

Saja promocijas darba ieklautaja pétfjuma, kas ir publicéts [disl], ir apskatitas divatomu
heteronuklearas sarmu metalu molekulas, ka pieméram, NaK. NaK molekula ir izvéléta ka
testa objekts izkartoSanas parejas orientacija efekta analizei un izpétei magnétiskaja lauka
dalipdm ar supersikstruktiiru, jo nesen $ajas molekulas ir veikta Skérsvirziena orientacijas
novérodana nelinedra Starka efekta dg| [23], ka arT mériti D'IT stavok]a pastavigie elektriskie

dipola momenti un A-dubultosanas konstantes [24].

NaK molekula Na kodola magnétiskais moments ir apméram 6 reizes lielaks par K kodola
magnétisko momentu, tapéc var piegemt, ka molekulas SSS rodas Na atoma kodola dgl. Ta
ka NaK molekulas SSS saskelsanas konstantes nav zindmas, tad to novértésanai ir jaizmanto
to saistiba ar molekulu veidojoso atomu supersikstruktras konstantém un citiem atoma un ta
kodolu raksturojodiem parametriem. Darba [disl] NaK molekulas supersikstruktiras
safkel$anas konstantes tika novértétas ka ay = 35 MHz, (magnetiska dipola mijiedarbibas
konstante), bp = 3 MHz (elekiriska kvadrupola garenvirziena konstante) un b; = Jé -bg
{elektriskd kvadrupola Skérsvirziena konstante). Te jaatzimé, ka molekulam singleta [1
stavoklT supersikstruktiiras saskelSanas raksturoanai bez parastas elektriskd kvadrupola
saskelSanas konstantes by vel ir nepiecie$ama ari kvadrupola mijiedarbibas $kérskonstante b,
kas raksturo A-dubulto$ands komponenSu mijiedarbibu ar kodola elektriska kvadrupola

momentu.

Attela la redzams modeltais IPO crrkularitates signals NaK molekulas. Dazadas parejas
cirkularitate var bt ar atSkirfgu zimi. Aprekini rdda, ka NaK molekulas ierosinata
D'II stavokli izkartoSanas parejas orientacija efekts strauji samazinds pieaugot lepkiskajam
momentam (att. 1b), un cirkularitates signdls varétu biit praktiski izmérams tikai pie
terosinata stivokla lepkiskd momenta vértibam J' = 0, 1 un 2, tas ir, kad pilnais lepkiskais
moments Ir salidzindms ar kodolu lenkisko momentu / = 1/2. Registréjot 1zkarto3anas parejas

orientacia signilu molekulas bitu iespéjams noteikt molekulas supersikstruktiiras konstantes.
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1, att. {a) Aprekinata fluorescences cirkulantite no SSS izraisitas IPO argja magnétiskaja lauka
NaK molekulas dazadam parejam. (b) Maksimala sagaidama tluorescences cirkularitate atkariba

no molekulas ierosinata stavok]a lenkiska momenta ./,

Eksperimentali mérjumi SSS izraisita1 [PO divatomu molekulas ar€ja magnétiskaja lauka

nav veikti tehniskas dabas ierobezojumu dé] pieejamaja eksperimentala)a iekarta.

1.1.2. IPO Rb atomos S5P;, Iimeni

Molekulu vieta ir iespejams izmantot sarmu metalu atomus, pieméram rubidiju, kura ierosmei
ir érti izmantot diozu lazeri. Promocijas darba rezultatus atspogulojo3aja raksta [dis2] zinots
par darba izveidota modela ictvaros paredzétas un 3aja darba eksperimentali novérotas
izkartosanas pareju orientacija *’Rb un $7Rb atomos. Tiek pétiti atomi ierosinata 5P3, stavokli
ar elektronu lenkisko momentu J = 3/2. *Rb atomiem kodolu lenkiskais moments ir / = 5/2
un, tadgjadi pilnais lenkiskais moments F = J + I pielayj Cetrus supersikstruktiiras [imenus ar
kvantu skaitliem F = 1, 2, 3, 4. Lai modelétu fluorescences signalus, vispirms ir jaaprékina
supersikstruktiras limenu saSkelsands aréja magnetiska Jauka, ko veic diagonalizéjot
Hamiltonianu
Hy =—(u, +, ) B+E, +E,, (2)

kur 4 un g ir attieeigi elektronu un kodola magnétskie momenti, B ir ar&jais magnétiskais

lauks; E» un E, ir attiecigi magnetiska dipola un elektriska kvadrupola mujiedarbibas SSS



limenu sadkel3ands. 2. attgla ir paradita aprekinata ¥Rb 5Py, limena SSS saskelSanas atkariba
no argja magnetiskd lauka. Aréjs lauks samaisa ari limequ vilpu funkcijas Fmenpiem ar
atskirigu lenkisko momentu F, bet vienadiem magnétiskiem kvantu skaitliem M. Konkrétaja
gadijuma tikai limeniem M = - 4 un 4 nav myjiedarbibas partneru, to energijas mainas lineari,
un vilpu funkcij@ds nav citu F limepu vilgu funkciju piejaukuma. Hamiltonidna
diagonalizéSanas procesa iegiist ari limequ vilpu funkciju sajaukSanas koeficientus, kas péc

tam tiek 1zmantoti parejas matricu elementu aprékinasana.

Rb™ 1= 5/2

N
T
=
o
o
©
C
o
oy 50 < /
P _ N ‘
T 2 » ““k\&qay
| — ——
N
-100 —— .
. — ‘
‘-‘-‘85] M
| \2
\ WA I
150 4— S22 4 s

T 1 T > T 1 1 T
0 10 20 30 4 S0 &0 70 8C 90 100

Magnetic field 8 (G)

2. att. SSS energijas limenu diagramma **Rb Sp”P;;, limenim ar&ja magnétiska tauka.
Ar (0) paraditas 4AMf = | limepu krustoSands ar {c) AM = 2 limequ krustodanas.

Talak, izmantojot Breita formulu [25], tiek aprékmati fluorescences polarizacijas signali
atkariba no magnétiska lauka. Vispirms ir jaaprékina ilerosmes gaismas izveidota atoma
ierosindta stavokla supersikstruktiiras limenu blivuma matrica

1" »

e =m§<hME. 'D|7?;#>(J’fM"E’ ‘D?L#> : (3)

kas satur parejas matricas clementus starp pamatstavokja r un ierosinata stavokla y vilpu
funkcijam. £ un D i attiecTgt gaismas polarizicijas vektora un parejas dipola momenta
komponentes. Parejas matricas elementus aprékina izmantojot lenkiskd momenta algebru:
Vignera-Ekerta teoréemu un Kleb3a-Gordana koeficientus [26, 27]. k£ un / numuré lerosinata

stavokla vilnpu fupkcijas komponentes, kas veidojas SSS limepiem sajaucoties argja
8



magnetiskaja lauka. Gadijuma, kad ar€ja lauka nav, $1s komponentes atbilst stdvokliem ar
noteiktu lepkiska momenta veértibu F. Turpreti ar¢ja lauka klatbatné $is lepkiskd momenta
komponentes ir savstarpéji sajauktas un kvantu skaitlis F parstaj bit “labs”™ kvantu skaitlis.
Turprett magnétiskais kvantu skattlis M pie visam lauka vértibam ir “labs™ kvantu skaitlis.
Tas atspogujo faktu, ka magneétiska lauka izraisita perturbacija ir aksiali simetriska. Lidziga
veida indekss iztetksmé (2) j numuré pamatstavokla vilpu funkcijas komponentes. [, ir

ierosmes atrums, [' ir ierosinata stavokla relaksacijas atrums (apgrieztais lielums stavok|a

dzives laikam) un “ @y ir energiju starpiba starp ierosinata stavokla SSS komponensu & un /
magnétiskiem apak3limeniem M un M’ pie konkrétas magnétiska lauka vértibas. Blivuma
matricas elementu “fMM- fizikala jega ir ierosinata stavokla SSS saSkelSanas noteiktas
komponentes magnetiska apak§limena apdzivotiba, kad & = / un M = M’ un koherence starp
lerosinata stavokja SSS limeniem, kad M = M’ ka ari tad, kad M = M’ bet & = {. No nulles
at3kirigi ir tikai tie elementi, kuriem | M- M’|= 0, 1, 2, jo fotons no konkréta pamatstavokla
magnétiska apak3limena u ar dipola pareju var ierosinat tikai limeqpus M = 4, £ 1.
Fluorescences intensitdte ar izvéletu polarizaciju Ef tiek aprékinata pareizinot
lerosinata stavokla limegu blivumu matricu ar parejas matricas elementiem starp ierosinatu

stavokli un beigu stavokli
=1, Z z<?’kM’E; 'D’mﬂ><7’fM'|E; 'D|77111>"HfM'M . (4)
MM i K

Aprekinu programmas parbaude notiek modelgjot labi zindmus Hanle efekta un limenu
krustosanas signalus lineari polarizéta fluorescencé [28] un salidzinot tos ar $aja darba
eksperimentali registrétajiem. P&c tam tick modeleta un registréta 1PO, kas izpaurzas ka

fluorescences cirkularitates paradianas lineari polariz€tas ierosmes gadijuma.

Eksperiments

[zotopiski tira 35Rb atomu tvaikus stikla sunina ierosina ar 780,2 nm vilou garuma starojumu
no temperatiras un stravas stabilizeéta dioZu ldzera. Rot€joss polarizators pirms fotodiodes un
sinhrodetektors rada iespgju merit starpibu starp fluorescences ortogonalam lineari
polarizeétam komponentém. Cirkulari polariz€tas fluorescences mérjjumos pirms polarizatora
novietota A/4 platite parveido cirkulari polarizétas fluorescences komponentes /, un /- par
lineari polarizétam. Magnétisko lauku skané ar Helmhoca spolém. Signdlu uzkrasanai un

vid€josanai tzmanto personilo datoru ar National Instruments Labview ACP karti.



%Rb atomu absorbcija novéro divas spektrali iz3kirtas linijas. Viena atbilst absorbcijai no
pamatstidvok]a supersikstrukturas [imepa ar kvantu skaitli £, = 2 un otra no imepa £, = 3 (att.
3b). lerosinata stavokla supersikstruktiura netiek izSkirta Doplera efekta d¢). IPO mérjjumu
laika lazera vilpa garums tika iestadits uz vienu no absorbcijas Iinijam un fluorescenci

registréja registréta noteikta virziena (att. 3a).

780 nm
diode laser-”
~ ND - Main co
M |
: filter y Nl rotating Sz Fg=3
. w3 g Fa=2
b 45 |B 34 | polarzer g 2 a=
plate Fluorescence 2 c
. glass cell with SE] Lockdn gE
i Rb vapor _ .- amplifier
Y - s ®RDb
igna
PD A1 : &
3 aver:gmg g
Direct absorption Saw-tooth g
- for laser stabilization generator Z
gy X b) 3036 MHz

3. att. (a) Eksperimenta shéma cirkulari polarizétas fluorescences novérodanai ierosinot ar lineari

polarizétu gaismu. (b) *’Rb izotopa absorbcijas un fluorescences spektrs pie 780,2 nm.

Rezultati
Vispirms eksperimentalie signali tick registréti tradiciondld Hanle efekta geometrija. Tas
nozimé, ka ierosinosa gaisma ir lineari polariz€ta un tas elektriska lauka vektors ir versts
lenki n/2 attiectba pret ar€jd magnétiskd lauka virzienu. Novéro3ana tiek izdarita gar
magnétiska lauka virzienu un tiek novérotas divas fluorescences komponentes: viena, kuras
polarizicija ir paraléla ierosino3ad starojuma polarizicijai un otra, kura ir polarizéta
perpendikulari §im virzienam, skat. ielikumu attelda 4a. Eksperimentdli ieguta linearas
polarizacijas signala atkariba no magnétiski lauka lieluma ir paradita attela 4a (lwmija, kas
satur eksperimenta troksni). Modeléta fluorescences polarizacijas pakipes atkariba no
magnetiska lauka, kas ir legita izmantojot zinamas Rb atoma supersikstruktiras konstansu
vértibas un atoma Landé vaktora vertibu 5 2Ps, stavokli, ka arT kodola Landé faktora vértibu,
ir paradita attela 4a ar gludu liniju. Sakritiba starp abam Itkné€m ir pilniga.
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Registrejot cirkulards polarizacijas signalu, ierosme tika izdarita ar gaismu kuras elektriska
lauka vektors E ar ar€jo magnétisko lauku veidoja lepki n/4. Novérosana notika
magnétiskajam laukam perpendikulara virziena - ta, lai nov€ro$anas virziens bitu
perpendikulars plakne:, kuru veido magnétiska lauka virziens un gaismas elektriska lauka
vektora virziens. Cirkularas polarizacijas signali — gan skaitliski modelgtie, gan arl
eksperimentali meérftie ir paraditi attéld 4b. As7 Sie signali praktiski sakrit. Maksimila
fluorescences cirkularitite kada tika novéerota *Rb ir apmeram 3,5 %. IPO tika model€ta un
registréta ari “Rb un iegita maksimald fluorescences cirkularitate 1,5 %. Cirkularitates
signdla rezonanses maksimurmi atbilst lerosinata stavok]a limenu krustoSanas vietam ar AM =
I, kas apzZimétas ar “0” 2. att. Cukulari polanizétas fluorescences novero3ana lauj meértt
Iimenu krusto3anos mazu lauku apgabala, kur AM = 2 krusto$anas pie no nulles atSkirigiem
magnétiskajiem laukiem nav novérojamas Hanl€ efekta d&| pie nulles lauka, kad pilnigi visi
magnétiskie apaks$limeni krustojas. ST iespéja cirkuldri polarizéta fluorescencé registrét
[imegu krustoSanos pie mazam magnétiska lauka vertibam var biit noderiga prectzu atomu

supersikstruktiiras konstansu noteikSanai.
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4. att. Aprékinatie un izméritie fluorescences polarizicijas signili no ¥Rb 5p 2P, limena (a) lineari
un (b} cirkular polarizéta fluorescencé. Eksperimenta geometrija un supersikstruktiiras imenu shéma

v
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1.2. Gaisa rezonanse Rb atomos

Atskiriba no rakstiem [dis1-2], kur ierosino$as gaismas intensitate ir vaja. promocijas darba
[dis3] w petiti Rb atormi gadijuma, kad lazera intensitate ir pietickama, lar tiktu novérots
pamatstavok]a optiskas pumpésanas efekis.

2000. gada pirmo reizi tika zmots [29] par ieprieks neparedz€tu rezonanses tipa
signalu novérosanu Rb atomos. lerosinot atomus ar rezonanses linedri polarizétu gaismu
(jauda ~5mW/cm®) tika novérots absorbeijas koeficienta pieaugums, salidzinot ar vajas lazera
ierosmes gadjumu. Velak $is efekts tika novérots atkartoti [30, 31]. Novérotais absorbcijas
koeficienta pieaugums izzuda ievietojot atomus vaja magnétiskaja lauka, kura intensitate
neparsniedza 100 mG. Efekts biya krasad pretruni ar iepriek$ sarmu metalu tvaikos
novérotajiem un teorétiski aprakstitajiem signaliem, ierosinot atomus ar koherentu lazera
starojumu [6].

Parasti lazera starojuma ietekmé atomu absorbcijas koeficients samazinas. Tas ir
saistits ar optiskas pumpéSanas paradibu, kad lazera stara absorbcijas un spontdnis
1zspidédanas kopejas darbibas rezultatad atorm nonak pamata elektroniska stavokla tados
magnétiskos apakslimenos, kas izvéles likumu d&] gaismu neabsorbé. Iesledzot magnétisko
lauku, tas samaisa magnétiskos apak$limenus un atgriez atomus absorbejoSos stavokjos,
atjaunojot optiskas pumpésanas rezultata samazinato absorbcijas koeficientu. So signalu sauc
par tumSo rezonanSu signalu un to 1976. gada atklaja Alzetta ar lidzautoriem [32]. Relativi
vajas ierosmes gadijuma signala platums ir saistits ar pamatstavokla atomu relaksaciju un var
biit loti 3aurs. Sis fakts tiek izmantots loti jatigos atomu magnetometros [33]. Tumso
rezonansu efekts tiek 1zmantots arl pétot gaismas “apstadinasanu™ atomu makont [34, 35],
elektromagétiski izraisito caurspidibu [37] un lazerdzesésanu [38].

Darbos [29-31] noverotais signals bija tiedi pretg)s. Tadeé] tas ir ieguvis nosaukumu
gai3a rezonanse. Mé&s atkartojam gaio rezonansu eksperimentu un vienlaicigi ar rakstu [30,
31] aprakstpam signalu gan vienkdrda modela ietvaros, gan ari model§)am to, izmatojot
stavokla blivuma matricas formahsmu platas lazera ierosmes tuvinijuma. Apgrieztas gaisas
rezonanses novero$anal ir neplecie$ams lai optiska parejd iesaistitajiern ITmeniemnw. ierosinita
stavok]a lenkiskais moments F, biitu lielaks par pamatstavokla lepkisko momentu F,

Fo=Fg+ 1. (5}

Sada tipa parejas nedaudz tika apskatitas [38].



Pie nosacijuma (5), ierosinot ar lineari polarizétu gaismu, pamatstavokir nav tadu magnétisko
apak$limenu, no kuriem nebitu iespéfama gaismas absorbetja. lzrekinot pareju varbutibas
starp dazadiem magnétiskajiem apak§limeniem atoma, gadfjumam, kad ierosino$a gaisma ir
linedrt polarizéta gar z asi, var redz¢t, ka bez 4réja magnétiska lauka visstipraka ir pareja, kad
gaismu absorbe atoms, kurs sakotnéji atrodas magnétiskaja apak$limeni ar magnétisko kvantu
skaitli M = 0.

Uzrakstot balansa vienadojumu vienkar3a modell ir iespéjams atrast magnétisko
apakslimeqnu apdzivotibas lazeram darbojoties nepartraukta reZina. lzradas, ka stacionaros
apstak]os leverojama dala atomu atradisies magnétiskajd apak$limeni ar kvantu skaitla
vértibu M = 0, tas ir, visvairak absorb&josa limeni. Tas nozimé, ka atoma absorbcijas
koeficients bus pieaudzis. Vienlaicigi, A = 0 ir magnétiskais apak$limenis uz kuru ar
vislielako varbutibu sabriik ierosinata stavokla magnétiskie apak$limeni, skat 5. attelu.
Iesledzot ierosinosdds gaismas elektriska lauka vektoram E perpendikular: vérstu magnétisko
lauku, magnétisko apak$limenu apdzivotiba izlidzinasies un absorbcijas koeficients

samazinasies.

Popuiation: 0.23 0.4 0.23

5. att. (Gaidas rezonanses izskaidrosana ar absorbcijas un fluorescences pareju

varbitibam n-polarizetas gaismas ierosmes gadijuma, kad £, =1 wn £, =2

Otrs nepiecie$amais nosacijums apgrieztas tumsas rezonanses novérosanai ir, lai pareja bitu
siégta. Rubidija atomd no pamatstavokla supersikstruktoras ITmepa £, = 3 ir iesp&jama
absorbcija uz limeniem #, = 2, 3, 4. No ierosinata stdvokla limeniem F, = 2, 3 atomi var
pariet uz pamatstavokli ar ¥ = 1 un turpmak vairs nepiedalisies absorbcijas procesa. Lidziga
sitvacija ir molekulds, kur fluorescencé apdzivotiba sadalas pa daudziem pamatstavokla
limeniem péc Franka-Kondona principa un tikai nedaudz nonak sakotn€ja stavoklr [39]. ®Rb
tikai pareja F, = 3 uz Fp = 4 ir slégta, un $ajd pareja vieni un tie padi atomi 3aja pareja var
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daudzkart absorbét gaismu. Tadejadi izpildas otrais nepiecieSamais nosacfjums gaidas
rezonanses novérosanai.

Eksperiments tika veikts ar iepriek$€ja nodala un darba [dis?] aprakstito iekartu.
lerosmei tika izmantota lineari polariz€ta gaisma, kuras E vektors bija orientéts
perpendikulari aréja magnétiska lauka virzienam. Noverota tika caur Rb tvaikiem izgajusas
neabsorbétis gaismas intensitate. 6. attéla ir paradits tipisks noveérotais gai$as rezonanses
signils - punkti. Saja pasa attéla stivokja blivuma matricas formalisma modelétais signals ir
paradits ar nepartrauktu Imiju. Model€jot bija nepieciesams atrisinit pilou stacionaro stavok]a
blivuma matricu aprakstoso vienadojumu sistému [5], kurd ietilpa ne tikai ierosinata stavok|a,
bet arf pamatstavok]a [imenu apdzivotibas un limegu koherenci raksturojosi blivuma matricas
elementi. Parejas 3->2,3 veidojas tumsas rezonanses, bet pareja 3->4 gaifa rezonanse, kuras
amplitiida ir liclaka par tum$o rezonansu amplitidu, tape€c caurizgajuiaja gaisma noverojams
absorbcijas picaugums pie nulles magnetiska lauka vertibas.

Relativi vajas lazera linijas gadijjuma, tumso un gai$as rezonanses platumu nosaka
pamatstavok]a relaksacijas atrums, ko pamata nelielu atomu koncentractju gadijuma veido
caurlido3anas relaksacija. Caurlidosanas relaksacijas atrums ir apgriezti proporcionals laikam
kura atomi izlido cauri lazera staram. Lieldka diametra lazera stars dod Saurakas rezonanses.

Interesanti biatu novérot gai$o un tumsas rezonanses aukstos atomos magneto-optiska
slazd3, jo aukstos atomos ir iespEjams izSkirt parejas uz atseviskiem lerosinita stavok|a
supersikstruktiiras liTmeniem, kuri termiska Siinipd nav spektrali 1zskirti Doplera efekta dél.
Tapéc aukstos atomos bitu sagaidams stipraks gaiSds rezonanses efekts, kuru ir vieglak
modelet, neka tad, kad ierosinita stavokla hmep parklajas. Diemzel, misu megin3jums
registrét gai3as un tumsas rezonanses aukstos atomos magneto-optiskd slazda beidzas
neveiksmigi, jo niecigd pamatstavokla relaksicijas atruma dé], rezonansu platums ir ar pG
kartu, kas rradijas zem eksperimenta izSKirtspejas.

Transmitted light
(arb. units)

94 02 00 02 04
Magnetic Field (G)

6. att. Modelta (linija) un eksperimentli registréta (punkti) gaisa rezonanse *Rb atornos 780,2 nm rezonanses

linijas apsorbcija starp £, =3 un F.=2,3,4. Signala amplitida ir = 1% no caurizgdju3as gaismas.
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2. ANALITISKA SPEKTROSKOPIJA AR DIOZU
LAZERIEM

2.1. GaN zilie diozu lazeri

L1dz §im spektroskopija ar diozu lazeriem bija ierobeZota infrasarkanaja un sarkanaja spektra
apgabala [8, 40, 41]. Lidz ar zilo dioZzu lazeru paradiSanos paveras iesp€jas So spektrilo
apgabalu paplasinat. ST promocijas darba ietvaros |dis4-dis6] ir pétitas nesen komerciali
pieejamo zilo lazerdiozu (Nichia chemical corp., GaN materidls, 5 mW, 400 nm)
pielietojamibas iespéjas atomu lazerspektroskopijai. Acs labi redz 400 nm zila lazera gaismu,

kas i1zskatas violeta, tapéc zilos diozu lazerus var saukt ari par violetiem dioZu lazeriem.

Pirmie gallija nitrida zilie dioZu lazeri tika izgatavoti 1995. gada, bet tikai 1997. gada to
darba ilgums kluva pietieckami liels, lai varétu domat par to izmantoSanu informacijas
1erakstiSanai diskos un krasu displejos [9, 42, 43]. Lidzigi ka gaismas diod@m, pusvaditdju
lazera izstarota gaismas vilpa garums ir A = hc/E, kur £ ir aizliegtas zonas platums. GaN
lazeriem vijpa garumu iesp€jams mainit intervald 390...450 nm atkariba no GaN pievienota
indija koncentracijas. Lazera 1zveidoSanai izmanto kvantu bedru strukttru (7. att.), kad 3 nm
biezs Ing 2Gag gN slanitis atrodas starp p-tipa pusvaditaju AlGaN un n-tipa pusvaditdju GaN.
Planais InGaN slanis noved pie energijas IImepu kvantéSanas. Elektroni un caurumi $aja
apgabald parasti atrodas kvantu stavokli ar n = |, kur » ir galvenais kvantu skaitlis, un var

efektigak rekombinéties izstarojot gaismu spektra zilaja dala.

~3um
2 p electrode
p-GaN
p-AlGaN claddin
p-GaN n electrode AGaN
p-AlGaN barier G
InGaN/GaN MQW o Conduction -
n-GaN f\/J . band  Gan
p-AlGaN cladding
X - r-Gan InGaN quantum wells
Sapphire substrate Q& Valence
A3 and e
-7 —>» Growth direcion

7. att. Fiumas Nichia GaN z113s lazerdiodes uzbiive un p-n parejas energijas zonu shéma [43].
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Promocijas darba [dis4] zilais diozu lazers vispirms izmantots lai registrétu absorbcijas,
fluorescences un optogalvanisko signalu kilijd, péc tam pétitas lazera starojuma
augstfrekvences modulachas iesp€jas [dis5], un modulacijas metode izmantota jitigai
atomara kalyja un svina detekté3anai. Cik mums zmams, pirmais pasaule publicétais raksts
par zilo dioZzu lazeru pielietoSanu spektroskopija ir [dis6], kura iegiits ultravioletais starojums
samaisot zilas 1azerdiodes gaismu ar sarkanas lazerdiodes gaismu nelinedra optiska kristala,
lai registrétu dzivsudraba izotopu augstas 1zskirSanas spéjas absorbcijas spektru ap 254 nm un
veiktu dzivsudraba tvaiku detektésanu gaisd. Bez musu darbiem par firmas Nichia zilo diozu
lazeru izmantosanu spektroskopija zipots vél tris darbos [44-46]. Darba [44] no zila diozu
lazera Litrova konfiguracija ar ar€ju rezonatoru iegita optiskd jauda 2.5 mW. Darba [45]
veikta indija atomu piesitinajuma spektroskopija, ieglts nepartrauktas skanésanas intervals
20 GHz un Jazera hinyas platums 10 MHz. Zilais dioZu lazers izmantots aukstu Ca jonu

iegisanai slazda [46], kurus izmanto frekvences standartam.

2.1.1. Zilo lizerdioZu izmanto$ana Kilija atomu spektroskopija

Promocijas darba uzdevums bija parbaudit vai firmas Nichia zilos diozu lazerus (NHLV500),
kas staro gaismu ar vilpa garumu apméram 400 nm, var izmantot atomu spektroskopijai.
Uzsakot pétljumu parliecinajamies, ka zila lazera starojuma frekvences atkariba no
temperatiras un darba stravas ir [idziga ka sarkanajiem un infrasarkanajiem diozu lazeriem.
Promocijas darba [dis4] paradits, ka ar zilo lazeri ir iespéjams ierosinat **K  atomos otro
rezonanses liniju, kas atbilst parejam no pamatstavokla 4S5 limena vz ierosmatiem Iimeniem
5Pin 12 ar vilpa garumiem attiecigi 404.5 un 404.8 nm. Tas nozimé, ka principa zilos diozu
lazerus tik pat vienkarsi iespéjams izmantot K atomu SSS pétiSanai, tai skaita izveidojot
studentu laboratorijas darbus [47-49], ka infrasarkanos 780 nm diozu lazerus Rb atomu
spektroskopijai. Kalija atoma kodola spins ir 3/2 un ta elektroniskais pamatstavoklis SSS
mijiedarbibas rezuitata ir saSkelies divos SSS limenos, kas atrodas 460 MHz attaluma viens
no otra un nav spektrali izskirti atdkiriba no Rb, kur attdlums starp pamatstavokla SSS
limegiem ir 3 GHz. [zmantojot zilo diozu lazer, promocijas darba ir registréts absorbcyas,
fluorescences un optogalvamiskais signals kalija. Fluorescence tieck novérota spektralaja
diapazona 770 nm (8. att.). Tas athilst parejai no limena 4P, kuru ar zlo lazeri optiski

neierosing, bet kurs tiek apdzivots kaskades relaksacijas un sadursmju procesu dél [50].
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8. aft. Katija atomu fluorescence pareja 4P - 45, 1erosinot pareju 48 2 SP. Attelota

ari pamatstavok]a SSS komponensu ieguldijuma matematiska model€3ana,

9. att paradits 3aja promocijas darba ar spektrometru registréts zila diozu lazera spektrs. Ka
var redzet, vienlaicigi notick generacija uz vairadkam lazera garenmodam, kas netraucé atomu
spektroskpijai, jo tikai viena dioZu lizera moda mijiedarbojas ar absorbcijas liniju.
Daudzmodu lizera gaismas absorbcija gan ir mazaka nekd no vienmodas lazera, jo tikai viena
moda absorb€jas, bet pargjas iziet cauri absorbcijas 3nai. Tat pasda lakka daudzmodu
generacija it nopietns Skérslis brivi stradajosu zilo dioZu lizeru izmanto$anai molekulu
spekiroskopijai, jo molekularas absorbetjas linjjas spektra atrodas tuvu viena pie otras, un
vairakas diozu lazera modas var inijiedarboties ar dazadam absorbcijas linijam. S7s problémas
risinajums ir veidot zilo dioZu l3zeri ar aréju rezonatoru Litrova konfiguracija {49, 51], bet,
diem?Zel, aréja rezga gadijuma nav iesp€jams pielietot frekvences modulacijas metodi mazu

absorbciju mérisanat.

a) Free-running

b) Littrow cavity
Cicde
laser
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Lens
D iffraction
grating
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9, att. Zila dioZu lazera modu struktiira bez un ar atgriezenisko saiti no difrakcijas rezga.
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2.1.2. Frekvences moduléSana mazu absorbciju mérisanai K un Pb

Promocijas darba ietvaros [dis5] pirmo reizi tika petits vai zilo diozu lazeri iesp&jams
izmantot augstirekvences modulacijas spektroskopijal, kas domata mazu absorbcijas signalu
izdaliSanai no trokspa. Modulacya Jauj registracijas frekvencu joslu nobidit uz augstam
frekvencem, kur lazera un elektronikas trokSpi ir mazi, tapéc iesp€jams detektet mazus
absorbcijas signalus ar kartu 0,001% no detektoru sasniegus$ds gaismas intensitates.
Registracijas jutibu 3$aja gadfjuma icrobeZo, galvenokart, termiskais un fotonu kvantu

troksnis.

Eksperimentali registrétajos absorbcijas signalos vienmér klatesoda it arl trok3na
kompoenente, kas ierobeZo maziko detekt&amo absorbeiju. Viens no fundamentiliem trokSna
avotiem ir pusvaditaju 1/f troksnis, kur§ ir lielaks pie zemam frekvencém (ta sauktais
intensitites dreifs) un samazinas picaugot frekvencei. Sads troksnis ierobeZo maziko
registréjamo absorbeiju Iidz apméram 0,1% no kritoSas gaismas. Gaismas intensitati uz
detektora var ietekmet ari mehaniskas wvibracijas, gaisa turbulence vai apkartéjais
apgaismojums. Efektiva metode mazu absorbceijas signilu izdaliSanai no trokSpa ir lazera
frekvences periodiska skané$ana un absorbcijas signala videjosana to uzldéjot, pieméram,
N=100 ciklus. Tad iespéjams registrét absorbciju, kas ir tikai 0,02% no caurizgajusas
gaismas, jo trok$na amplitida samazinas ka N'?. Vidgjosanai ir nepieciesams laiks, tapéc
labak ir izvairities no trok$pa registréjamaja signala, ko lesp€jams izdarft izmantojot
modulicijas metodes. Lazera gaismu iespejams atri modulét péc amplitidas, pieméram, ar
mehaniska partrauceja palidzibu un registrét signdlu uz modulacijas frekvences ar
sinhrodetektoru. Amplitidas modulacija ar gaismas partraucéju Saja promocijas darba ir
pielietota registréjot optogalvanisko signalu [dis4]. DioZzu lazeru spektroskopija ir erti
izmantot lazera frekvences moduliciju [52-62]. Ta ka diozu lazera generéta frekvence ir
atkariga no caur lazeru plisto3as stravas stipruma, pievienojot lazera darba stravai nelielas
amplittdas harmonisku svarstibu signalu, veidojas lazera frekvences modulacija (10b. att).
Tad skan€jot lazera frekvenci pari absorbcijas limijai un registr&jot absorbeijas signala
modulicijas frekvenci, 1zmantojot sinhrodetektony, iegiist absorbeijas linijas kontira pirmo

atvasinajumu (aptuveni).
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10. att. (a) DioZu lazera frekvences modulicijas shéma radiofrekvences sinhrodetektoram

un {b) absorbeijas signdia atvasindjuma veidoSanas princips.

Nemoduléta caurizgajusaja gaisma absorbeijas linija atrodas uz slipas taisnes, jo, diozu lazeri
skangjot ar darba stravu, mainas ari ta penercta starojuma intensitate, bet pirma atvasinajuma
signala absorbcijas Iinija atrodas uz horizontialas taisnes, kas palielina spektralo [iniju
pozicijas noteik3anas precizitati un atvieglo signdla meériSanu. Palielinot modulicijas
amplitiidu, absorbcijas signdla parddas arf moduldcijas frekvences otra harmonika (11. att.),
un ar sinhrodetektoru ir iesp&jams registrét signilu, kas ir lidzigs absorbcijas Iinijas kontira
otrajam atvasinajumam. Otrds harmonikas signila amplitida ir mazdka nekd pirmas
harmonikas signalam, bet signils atrodas uz nulles fona, kas ir €rti registrésanai, tapec tiek
lietots [dis5-8]. Pirmas un otrds harmonikas signala amplitida ir linedri proporcionila
gaismas iniensitatel uz detektora bet nelinean atkariga no modulacijas amp_litﬁdas. Pie helas
modulacijas amplitidas novérojama modulicijas izsaukta absorbeijas signala formas

paplasinasanis.

MMV\M’VW\[\ -

0.04
00w

11. att. Tustricija lazera frekvences moduldcijas papémienam. Linedn skanéjot lazeri

pari skabek|a absorbeijas linijai un vél papildus modulgjot ar 250 Hz svarstibam.

Sinhrodetektoni parasti strada ar modulaciyjas frekvenci ltdz 100 kHz. Augstaku modulacijas
frekvenci (ar kartu 10 MHz), izmantojot nepiecieSams radiofrekvences sinhrodetektors (att.

10a). Tad ir iesp€jams registrét straujas gazes koncentracijas izmainas, pieméram, dimgazes
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aiz garam aizbrauku3as automasinas [63]. DioZu lazeri ir iesp&jams modulét ari ar frekvenci
500 MHz un vairdk, tad eiektronikas trok$pa praktiski nav, un limit€joSais ir detektora
termiskais troksnis vai fotonu kvantu statistiskats troksnis |58]. Augstfrekvences modulacijas
trikums ir tas, ka ir nepiecieams atrs gaismas detektors. So icrobeZojumu var apiet
izmantojot divtogu frekvences modulaciju [56, 57], kad lazeri vienlaicigi modulg, teiksim, ar
500 MHz un 5 MHz frekvencem, bet detekteé 10 MHz svarstibas absorbcijas signala. Ar
augstfrekvences modulaciju siespéjams asniegt mazako detektéjamo relativo absorbciju
apméram 107 [60, 61], kad signala amplitada ir 1/3 no trok3$pa amplitidas. Divtonu
frekvences modulacija ir hetderiga gadijjuma, kad detektorn sasniedz liela gaismas intensitate
ka [dis5], bet mazu intensitasu gadijuma parasti izmanto zemfrekvences modulaciju, ka [dis7-
dis8].

Reali mazako detektéjamo absorbeiju ierobeZzo nevis fotonu statistiskais troksnis, bet lazera
skané3anas nelinearitate un parazitiskie Fabri-Pero etalonu signali, kas veidojas interferences
del gaismai atstarojoties no optiskam virsmam: absorbcijas $unmas lodzizem, kolimétajlécas
un detektora [62]. Frekvences modulacijas spektroskopya ar diozu lazeriem sekmigi tiek
izmantota toksisku vielu, pieméram, hroma, koncentracijas mériSanai biologiskos paraugos

atomizéjot tos liesma [64].

Temperature 60°C
Peak absorption 1.6x103

Temperature 30°C
' Peak absorption 6. 7x10%

| (b)

2 f signal (arb. unit)

0 2 4 6 8 10 12
Relative laser frequency (GHz)

12. att. Jutiga K atomu detekté3ana izmantojot otras harmonikas modulétas absorbceijas

signilu. (a) 10 MHz modulacija, {b) 800 un 5 MHz divtonu modulacija.
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Promocijas darba [dis5], pirmoreiz tika salidzinatas vientona un divtopu frekvences
modulacijas spektroskopijas metodes, izmantojot zilo diozu lazeri. Ar 5 MHz modulacijas
frekvenci kalija atomos, jegiita mazaka detektgjama absorbcija bija 2x10°, (tam atbilst K
atomu koncentracija 5 ¢m gara absorbeijas 3una 10° em™). Ar divtogu frekvences moduliciju
(800 MHz kopa ar 5 MHz) iegiita jatiba bija divreiz zemaka neka modul&jot ar 5 MHz
frekvenci. Tipiski registrétic signdli paraditi 12. att. Promocijas darba tika veikti petijumi ari
svina tvaiku jutigai detekt€$anai, izmantojot pareju no termiski vaji apdzivota metastabila
limena 6p° 3P? uz augstiku atoma limeni, ko ierosina 405,8 nm starojums no dio7u lazera.
Ar1 $aja gadijuma izdevas iegit mazako deteki€jamo relativo absorbeiju lidzigu ka kalija
atomu gadjuma. Tika parbaudtts, ka lazera frekvences modulacija Litrova konfiguracija ar
argju difrakcijas reZgi nav iespgjama, jo atgriezeniska saite no difrakcijas reZga viennozimigi
nosaka frekvenci, kuru lazers generg. Perspektivs zilo dioZu lazeru pielietojums biitu mérit
degsanas procesos generéto gaisa piesarnojuma gazi NO-, kurai ir absorbeijas maksimums ir

pie vilpa garuma 400 nm [65].

2.1.3. Ultravioleta starojuma generesana dzivsudraba atomu

spektroskopijai

Promocijas darba veiktajos pétjjumos [dis6], vienlaicigi virzot fokusétu zila un sarkana diozu
lazeru gaismu nelinedra kristald, ir iegiits ultravioletais starojums ar 254 nm vilpa garumu. So
starojumu var izmantot augstas izSkirtsp€jas dzivsudraba izotopu spektroskopija un,
potenciali, arl toksisko dzivsudraba tvaiku deteki€3anai gaisa. Lidz $im ultravioleta starojuma
iegiSanal ar dioZu lazeriem ir izmantota daudz mazak efektiva un tehniski sareZgitaka

frekvences Cetrkar3osana [66] vai arT divpakapju summas frekvences generé$ana [67].

Pie pietiekami lielam gaismas intensitatém optisko materialu nelinearas polariz€jamibas de| ir
iesp€jama otras harmonikas, summas un starpibas frekvences generé3ana [68, 69]. Summas
frek vences gadijuma no gaismas frekvenceém a; un a» iegtst frekvenci ey

= @t . (6)
Ultravioleta starojuma iegiidanai ir izdevigi izmantot BBO (beta barija borata) kristalu. BBO
ir vienass optiskais kristals [70] ar ekstraordinar3 stara gaismas lausanas koeficientu mazaku

nekd ordindrajam staram. Ordinard stara lau$anas koeficients n, nav atkarigs no gaismas
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izplatianas virziena, bet ekstraordinarais #. mainas atkariba no legka & starp optisko asi un
gaismas izplatisanas virzienu
1 sin*f cos’ @

= +
n( 6')2 1’ noz . (7

€

Lai summas frekvence pastiprinatos interferences dél, kristala jatzpildas fazes saskanoSanis
nosacijuman

k= Kk, + k. (8)
Fazes saskapo3anos iegilist izgrieZot kristalu aprékinataja lenkt &13, lai

N3e(6)-a5= Nyo-c + Ny %)
un, orientejot staru polarizacijas ka paradits 12. attéla. Summas frekvences starojuma ar vilna
garumu 254 nm legsanal no 670 nm un 405 nm Jazeru gaismas, aprékinatais lazera staru
izplatiSanas virziens atbilst lenkim #=48° Eksperimenta veik3anas laiki BBO kristdlu
nedaudz roté mainot lepki starp ta optisko asi un staru izplatisanas virzienu, lidz novéro fazes

saskano3anos.

€ wave

13. att. Pirma tipa fazes saskano3ana BBO kristdala summas frekvences generacijai.

Nelinearas frekvenéu summeésanias efektivitate ir proporcionila fokuséto staru jauddm /5 ~
1i-I;. Promocijas darba sagaiddmai starojuma jauda summas frekvencg tika aprékmata pec [71,
72] un ir 1,9 nW. Praktiski iegiita starojuma jauda 0,9 nW ir mazdka par sagaidamo, jo
ordinarais un ekstraordinarais stars 1zplatas nedaudz atSkirigos virzienos, [idz ar to samazinas
staru parklasanas un staru fokusa punkti ir nedaudz at3kirigas vietas. Tapat energijas bitvums
staru Sk€rsgriezuma tikai aptuventi var tikt aprakstits ar Gausa funkciju.

Attéla 14a ir paradits registrétais dzivsudraba absorbcijas spektrs pie zema gazes spiediena.
Dazado izotopu absorbcijas liniju platumus nosaka, galvenokart, Doplera efekts un UV
starojuma linijas platums, kas ir summdrais lizera liniju platums (=50 MHz sarkanajam

lizeram un ~5 MHz zilajam lazeram, kuru darbina konfiguracija ar aréju Litrova rezonatoru,
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lai nodrosindtu vienmodas darbibu). Pie tik niecigas UV jaudas kadu izdevas sasniegt $aja
ekspenmenta, frekvences modulacijas signala signdla-trokSpu attieciba nebija labaka
salidzinot ar signala-trok3nu attiectbu nemodulétas absorbcijas signala (att. 14b). Ar Seit
aprakstito spektrometru tika pétita art iesp&ja mérit dzivsudraba tvaikus gaisd. Pie atmosferas
spiediena atsevis$ku Hg izotopu linijas ir stipri papla$inatas un saplust viend plata absorbcijas
kontiird. Lai registrétu pilnu Hg absorbcijas liniju pie atmosféras spiediena ir nepiecie$ams
UV starojuma nepdrtrauktas skan&sanas intervals vismaz 90 GHz. Neizmantojot komercialu
Litmana tipa [73] diozu lazeri ar ar€ju difrakcijas rezgi, $adu skanésanas intervalu griiti iegit,
tapec [dis6] Hg absorbeijas spektrs pie atmosferas spiediena tika registréts pa dalam, kuras
velak tika samontétas kopa. UV starojuma jaudu ir wesp€jams nakotné palielindt izmantojot
jaudrgakus dioZu lazerus, pieméram, kopsavilkuma raksti$anas laika firma Nichia jau razoja

zilos diozu lazerus ar 30 mW starojuma jaudu.
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14. att. Eksperimenta shéma summas frekvences iegiianai. Hg dabiskd izotopu maisijuma (a) absorbcijas

signals un (b) frekvences modulacitas spektroskopijas signals pie 254 nm. (c) izotopu identifikacija no [74].

2.2. Kimiski nesaistita molekulara skibekla koncentracijas mériSana

gaismu izkliedéjoSos porainos materialos

Daudzi organiski un neorganiski materiali ir poraini un satur materidla poras iesiégtu brivu
gazi. Ka piemeérus var minét koksni, augu dalas, auglus, sintetiskus putu materialus un citus.
Promocijas darba izsirades gaita veiktajos pétjjumos [dis7-dis8] pirmo reizi tick demonstréts
ka iesp€jams analiz€t gaismu izklied€jodu materidlu poras ieslegto kimiski nesaistito gazi,
izmantojot dioZu lazeru spektroskopiju. Metodei darba izstrades gaita tika dots nosaukums
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GASMAS (gas in scattering media absorption spectroscopy). GASMAS metode tika
izveidota apvienojot idejas, kuras tick izmantotas gazu spektroskopija ar dioZu lazeriem [75],
optiska mamogrdafijda [76], un diferencialas absorbcijas lidaros [77]. Parasti gazu
koncentracijas meérisanai lieto absorbcijas spektroskopiju, kas balstas uz klasiska Béra-
Lamberta likuma. Tadu saprotamu iemeslu d€l, ja gaze, kuras koncentracija ir jadnosaka, 1r
ieslégta gaismu stipri izklied€josas un absorbgjosas vides pords, 30 hkumu tiesi pielietot
nevar. Tomeér pastav iespeja aprékinat gazes koncentraciju materiala, jo, izmantojot spektrali
$aurjoslas gaismas avotu, var tikt skatitas tikai gazes absorbcijas hinijas uz poraina materiala
platjosias absorbcijas fona, un gaismas fotonu noieto efektivo garumu materiaia ir iespéjams
merit, izmantojot Tsus gaismas impulsus (meérot laiku kura fotoni izk|iist cauri paraugam).

Lai varétu izmantot 33 promocijas darba izstrades laika piedavato gazu koncentracijas
meéridanas metodi, no poramnas vielas 1zgatavotd paraugam jabut ar tadu optisko blivumu, kas
Jautu kaut nelielai dajai no speciga dioZu lazera starojuma iziet tam cauri. Tad fotonus, kuri
ir, izklied€joties porainaja vide, absorb&jusies gan materidld, gan pords ieslégtaja gaze,
iesp€jams detektét ar fotoelektronu pavairotaju (15. att.).
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15. att  GASMAS spektroskopijas shéma, izmantojot lazera frekvences modulacijas
metodi mazu absorbceijas signalu izdalidanai no trokipa.

Skangjot diozu lazera frekvenci, ir novérojamas parauga poras iesleégias gazes Saurds
absorbcijas [mijas, jo gazi ieslédzo$a materiala absorbcijas un izkliedes ipaSibas nelicla
spetrdiajd apgabald mainas maz. Izmantojot 760 nm dioZu lazeri, promocijas darba [dis7]
veiktajos pétijumos ir novérota molekulard skabek]a absorbcija dazados sintétiskos un
dabiskos paraugos: putuplastd, epoksida svekos, dazados kokmaterialos, abolos, siera. Lai
palielinatu detekt&sanas jutibu par vairakam kartim, lazera frekvence tika modul€ta, un tika

veikta sinhrodetekié$ana uz otras harmonikas. Eksperimentos iegiitd minimald detektgjama
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absorbcija ir 0,025% no gaismas detektoru sasniegudas gaismas intensitates. Tas ir
ekvivalents gaismas absorbcijai skabekla molekulds ko satur 1,25 mm biezs gaisa slanis.
Atmosféras skabekla ietekme tika izslégta darbinot diozu lazeri kamera ar slapekli un
pievadot paraugam gaismu pa optisko skiedru.

Daudzkart&jas fotonu izkliedes dg] vid€jais fotonu optiska ceja garums parauga pirms
izk ]usanas ara parauga pret€)a puse, var pat desmit reizes parsniegt parauga izmérus (16. att.)
ja parauga mateniala absorbcija ir neliela. Lidz ar garo fotonu celu materiala pieaug ari gazes
absorbcijas signals. Skabekla molekulu absorbeijas signals parauga tiek izteikts ar absorbciju
no ekvivalenta biezuma gaisa slapa. 26 mm bieza abola paraugi skabek]a absorbcija bija ka

no 33 mm bieza gaisa sldpa un 10 mm priedes parauga ka no 120 mm bieza gaisa slapa.
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16. att. Skabek|a absorbcijas signals no 9 mm bieza putuplasta parauga kopa ar mainama

platurna gaisa slani dod ekvivalento gaisa slana biezumu parauga 110 mm,

La1 1izmeritu gazes koncentraciju parauga, ir nepiecieSams zinat absorbcijas cela garumu ka to
prasa Béra-Lamberta likums. DiemZ8l gaismas fotom specigi izkliedgjas gazi saturosaja
materila, un ara izklast difiza veida. Lai noteiktu fotonu optisko celu garumu paraugi,
promocijas darba [dis8] tika mertti individualu parauga izkliedéto fotonu piendksanas laiki
detektora péc 1sa gaismas impulsa (17. att.). Modelgjot iegiito sadaljjumu ir iesp&jams noteikt
materiila gaismas absorbcijas un izkliedes koeficientus. DioZzu lazera impulsa platums bija
0,2 ns. Apvienojot skabekla absorbeijas signala un fotonu cela garuma mérjumus, tika
aprékinata skabek]a koncentracija putuplasta 20,4%, kas dod 98% porainibu un labi saskan ar
dota putuplasta raZotdju uzraditajiem datiem.

Promocijas darba izveido\tﬁ metode |auj pétit arT dinamiskus gazu koncentricijas izmaipas
procesus. Konkréti, darba [dis7] ir apskatita skabek]a difuzija putuplasta péc putuplasta

turéSanas slapek|a atmosfera, un iegita skabekla difuzijas laika konstante (1/e} 44 min dota
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parauga putuplasta. Vel péc absorbeijas Ilimjas platuma ir iespgjams meérit gazu spiedienu
materiala, kas var sniegt vertigu informaciju par iek$gjiem spriegumiem paraugd. Promocijas

darba §7 iespeja tiek demonstréta ar epoksida svekos ieslegtiem sikiem gaisa burbujiem.
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17. att. (a) Parauga izkliedeto fotonu ceju garumu mérianas iekarta izmantojot impulsu diozu lazern

un laikd korelétu fotonu skaitidanu. (b) 40 mm biezam putuplasta paraugam caurizgajuso fotonu signals.

GASMAS metodei varétu pavérties daudz interesantu nakotnes perspektivu. Lidz §im gazu
mérijumi no augiem, augliem un insektiem ir baistijuies uz emit&tas gazes savakSanu un
pétianu ar parastu gazu spektroskopijas tehniku [78], bet GASMAS metode |auj pétit gazi in
situ. Ne tikai skabeklis, bet arT citas gazes, pteméram 0dens tvaiks un oglskaba gazes varétu
tikt detektétas, izmantojot dioZu lazerus ar attiecigu starojuma vijpa garumu. RobeZzgadijuma,
kad poras ir mazas, gazes molekulam mijiedarbojoties ar materialu, varétu paradities
absorbcijas spektralas linijas frekvences nobide un linijas paplasinasanas. Dzidrs alus ar
sikiem gazes burbuliem [79] varétu bt interesants petijumu objekts. Ja izdotos detektét brivu
gazi cilvéka audos dazadu slimibu gadijumos, modificgjot optiskas tomografijas metodi [76],
tad GASMAS varétu klat par jaunu diagnosticéSanas metodi medicina. No geologijas
viedokla varétu but iesp&jams izmantojot jaudigu impulsu lazeri un merit gazes arktiskajos
leddjos, pieméram “CO; un Bco, izotopu koncentracijas attiecibu, péc kuras iesp&jams
noteikt ledus vecumu. Lidzigi ki putuplasti, Saules gaismai izejot caur 1 km biezam
makonim, daudzkartéjas gaismas izkliedes de| novero skabekla absorbcijas [inijas kas atbilst
20 km fotonu celam gaisid [80]. Saules vieta meteorologiskiem pétijumiem makonus varétu
zondét ar impulsu lazeri balstoties uz LIDAR tehniku, kuru izmanto piesarpojuma gizu
mérisanai. VEl viens poraina gaismu-izkliedéosa matenala pielietojums spektroskopiskos
mérijumos biitu izmantot to ki kompaktu kiveti ar ievérojami palielinatu stara optiska cela
garumu (multi-pass cell).
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GALVENIE REZULTATI

Saskani ar 37 darba uzdevumiem tika iegiti sekojosi rezultati:

Pirmkart, $aja darba [disl-dis2] pirmo reizi tika prognozets ieprieks nenovérots lepkiska
momenta telpiska sadalfjuma simetrijas sagraudanas efekts (izkarto3anas pareja orientacija)
atomiem un molekulam nelinedras supersikstruktiras saSkelSanas dé] aréja magnétiskaja
lauka. Efekts noved pie lenkiska momenta telpiskas orientdcijas paradianas aréjam
magnétiskajam laukam perpendikulara virziena (Skersorientacia). Tas notiek tada stipruma
magnétiskaja laukd, kas izraisa dalgju atoma vai molekulas elektronu lenkiska momenta
atkabinasanu no kodola spina lenkiskd momenta. Efekts var izpausties, ja atomi vai
molekulas tiek ierosindtas ar lineari polarizétu lazera starojumu. Saja darba tika izanalizéta
prognozeta efekta izpausme NaK molekulas un Rb atomos. Rb atomos 5P, efekts tika
detalizeti izpétits ar1 eksperimentali, perpendikulari magnétiska lauka virzienam registr&jot
fluorescences cirkularas poiarizacijas pakapi, kas sasniedza 3,5 %.

Otrkart, Saja darba [dis3] tika vienkar3a modela ietvaros izskaidrota 2000. gada pirmo reizi
Rb atomiem noveérota paradiba, kad optiskds pumpESanas rezultata picaug gaismas
absorbcijas koeficients atoma parejas tipam F 2 F +1. Sis absorbcijas koeficienta pieaugums
tiek samazinats atomus ievietojot vaja (=100 m() magnéetiskaja lauka. Promocyas darba
tetvaros absorbcijas koeficienta pieauguma efekts tika kvantitativi modeléts izmantojot
stavokla blivuma matricas formilismu spektrdli platas lazera ierosmes linijas tuvinijuma.

Darba tapat tika veikta efekta eksperimentala izpete Rb atomos.

Treskart, tika petita 1999. gada tirgi paradijusos zilo dioZzu lazeru pielietojamiba
spektroskopijai. [zmantojot nepartrauktas darbibas zilo dioZzu lazeri, kur$ generé gaismu ar
~400 nm viJpa garumu un 5 mW intensitati, tika ierosinatas parejas 4s 28 n —5p ip 3217
kalija atomos, registréts absorbeijas un tai sckojosas fluorescences signals [dis4]. Tika petita
ar1 zila dioZu lazera pielietojamiba augstas frekvences moduldcijas spektroskopya K un Pb
atomu jitigai detekt@Sanai un sasniegta mazaki detektEjama absorbcija 2 x 10° [disS].
Izmantojot zilo un sarkano lazeri BBO kristala tika veikta summas frekvences generéSana Hg
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analitiskai spektroskopijai [dis6]. Tika iegita starojuma jauda 0,9 nW pie 254 nm vilna

garuma.

Ceturtkart, promocijas darba [dis7-dis8] tika attistita jauna metode brivas gazes
koncentracijas merjumiem gaismu izklied€joSos sintétiskos un dabiskos materialos. Metode
balstds uz dioZu lazeru gazu absorbeijas spektroskopiju un impulsu metodi izkliedéto fotonu
optisko cela garumu mérisanai materiald. Metodes efektivitate tika eksperimentali
nodemonstréta mérot skabekja molekulu koncentraciju dazadas porainas vielas, ka pieméram,

sausa priedes koksné.
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