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1. TÓM TẮT NỘI DUNG LUẬN ÁN:

Tinh thể KDP được xem là tinh thể quang phi tuyến điển hình bởi nó có nhiều ưu điểm quan trọng như: giá thành rẻ, dễ dàng chế tạo dạng đơn tinh thể với kích thước lớn, dễ dàng cưa cắt, gia công và có ngưỡng tổn hại laser (LIDT) cao. Hiệu ứng phát sóng hài bậc hai (SHG) của tinh thể KDP có thể ứng dụng làm các bộ nhân tần trong các hệ quang học với laser và hệ tạo phản ứng nhiệt hạch. Nhằm cải thiện chất lượng của tinh thể KDP và nâng cao hiệu suất phát sóng hài bậc hai của nó, luận án này thực hiện chế tạo đơn tinh thể KDP bằng kỹ thuật nuôi mới Sankaranarayanan-Ramasamy (SR) kết hợp với việc pha tạp chất hữu cơ vào tinh thể: EDTA và Amaranth. Đây là hai tạp chất đại diện cho hai khuynh hướng pha tạp chất hữu cơ vào tinh thể KDP hiện nay: axit hữu cơ và chất màu hữu cơ. EDTA có khả năng cô lập các ion kim loại tự do có trong dung dịch và giúp tăng cường liên kết H trong tinh thể. Còn chất màu Amaranth có thể giúp nâng cao hiệu suất phát quang lượng tử và tăng cường mật độ liên kết H trong tinh thể. Liên kết H vốn giữ vai trò rất quan trọng trong các đặc tính quang học tuyến tính và phi tuyến của tinh thể KDP. Kỹ thuật chế tạo tinh thể SR có nhiều ưu điểm nổi bật so với kỹ thuật truyền thống như: tinh thể có độ truyền sáng cao; ít sai hỏng; tiết kiệm nguyên vật liệu và đặc biệt là có thể định hướng sự phát triển của tinh thể theo hướng mong muốn.

Các phép đo được sử dụng để khảo sát một số tính chất quang học, cơ học và thành phần-cấu trúc của tinh thể bao gồm: phổ UV-Vis, phân tích nhiễu xạ tia X mẫu dạng bột (Powder XRD), phổ FT-Raman, phổ FT-IR, phổ EDX, độ cứng Vicker và hiệu ứng SHG. Việc sử dụng các phép đo này nhằm làm sáng tỏ các vấn đề sau: Kỹ thuật SR cho chất lượng tinh thể tốt hơn so với kỹ thuật truyền thống; Ảnh hưởng của nồng độ phụ gia EDTA và Amaranth trong dung dịch đến chất lượng tinh thể KDP chế tạo bằng kỹ thuật SR; Sự khác nhau trong các tính chất đặc trưng ở ba vị trí đầu-giữa-chân ở tinh thể KDP:EDTA và KDP:Amaranth:EDTA chế tạo bằng kỹ thuật SR.

Hiệu ứng SHG của các mẫu tinh thể KDP được khảo sát bằng nguồn laser liên tục Nd:YAG 1064 nm công suất tối đa 1W với cả hai loại góc hợp pha loại I (41o) và loại II (58,7o). Các đường biểu diễn công suất SHG (P532) theo công suất laser 1064 nm (P1064) và hiệu suất SHG (eSHG) theo công suất laser 1064 nm (P1064) đều phù hợp với lý thuyết đã có. Các hệ số quang phi tuyến bậc hai của tinh thể cũng được xác định. Đặc biệt, luận án thực hiện chế tạo tinh thể KDP thành hình dạng lăng kính tam giác cân nhằm giúp cải tiến tính tiện lợi của bộ nhân tần laser trong các thiết bị quang học.
2. NHỮNG KẾT QUẢ MỚI CỦA LUẬN ÁN:
- Tinh thể KDP SR có chất lượng và các đặc tính về quang học, độ cứng, sự hoàn thiện cấu trúc cao hơn so với tinh thể được chế tạo bằng kỹ thuật truyền thống. Tinh thể KDP SR có hiệu suất SHG cao gấp 2 lần tinh thể KDP truyền thống.
- Trong các nồng độ EDTA được khảo sát là: 0,5; 1; 1,5; 2; 3; 5; 9 mol%, nồng độ pha tạp EDTA tối ưu là 1 mol%. Tương tự, trong các nồng độ Amaranth được khảo sát khi đồng pha tạp EDTA 1 mol% là 0,001; 0,005; 0,01; 0,03 và 0,05 mol%, nồng độ pha tạp Amaranth tối ưu là 0,005 mol%.

- Trong ba phần trên thanh tinh thể KDP SR, phần chân (phần gần tinh thể mầm) có sự hoàn thiện cấu trúc, chất lượng quang học và cơ học tốt nhất. Cụ thể, mẫu KDP:Amaranth:EDTA hợp pha loại I có hiệu suất SHG của phần chân cao gấp phần giữa khoảng 1,1 lần (công suất laser 1W).
- Mẫu tinh thể KDP cho hiệu suất SHG cao nhất là KDP:Amaranth:EDTAI-C (kỹ thuật SR, hợp pha loại I, phần chân, chiều dài khảo sát 10 mm) với giá trị cụ thể là 0,04722% và d36 bằng 1,1145 pm/V tại công suất laser 1 W. Hiệu suất SHG của nó cao gấp 1,2 lần tinh thể KDP:EDTA và 2,6 lần tinh thể KDP tinh khiết với cùng điều kiện khảo sát.
- Hiệu suất SHG của lăng kính KDP (kỹ thuật tuyền thống, hợp pha loại II) có thể điều chỉnh được linh hoạt từ 0,00121 đến 0,00434% (công suất laser 1W) bằng cách thay đổi thay đổi chiều dài khảo sát từ 6 đến 12,5 mm. 
3. CÁC ỨNG DỤNG/KHẢ NĂNG ỨNG DỤNG TRONG THỰC TIỄN HAY NHỮNG VẤN ĐỀ CÒN BỎ NGỎ CẦN TIẾP TỤC NGHIÊN CỨU 

- Khảo sát thêm SHG các mẫu tinh thể KDP:Amaranth:EDTA hợp pha loại II, vốn cho hiệu suất SHG cao hơn hợp pha loại I theo lý thuyết và theo thực nghiệm khảo sát với KDP tinh khiết. 
- Hoàn thiện việc gia công tinh thể với độ chính xác cao hơn. Đồng thời, lớp phủ bề mặt tinh thể được thử nghiệm nhằm giúp tăng cường độ truyền quang học và độ bền cơ-hóa học của tinh thể.

- Khảo sát SHG với nguồn laser công suất cao hơn. Hiệu suất SHG sẽ tăng theo công suất laser theo dạng hàm bậc hai. 
Tất cả những điều này sẽ mang lại tính ứng dụng thực tế cao hơn của tinh thể KDP trong các hệ quang học có sử dụng chùm tia laser tại Việt Nam.
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1. SUMMARY OF THE THESIS:
KDP crystal is considered a typical nonlinear optical crystal because of its important advantages such as low cost, making large size single crystal form easily, cutting and polishing it readily, and high Laser-Induced Damage Threshold (LIDT). The Second Harmonic Generation (SHG) of KDP crystal is used in frequency multipliers of photonic systems and inertial confinement fusion. In order to improve the quality of the KDP crystal and enhance its SHG efficiency, this dissertation performs fabrication of EDTA and Amaranth doped single KDP crystals by a new technique named Sankaranarayanan-Ramasamy (SR). EDTA and Amaranth are additives that represent two doping tendencies with KDP crystal: organic acid and organic dye. EDTA has the ability to isolate free metal ions in solution, and thus increase the density of Hydrogen bonds in the crystal. Amaranth can improve quantum luminescence yield and also increase the density of Hydrogen bonds in the crystal. H-bonding plays an important role in linear and nonlinear optical properties of KDP crystal. The SR crystallization technique has many advantages compared to the conventional technique such as: high transparency, low dislocation density, solute-crystal conversion efficiency of 100%, and desired growing orientation. 
The KDP crystals were characterized by UV-Vis spectroscopy, FT-IR and FT-Raman analysis, powder X-Ray diffraction (XRD), Vicker hardness, EDX analysis, and second harmonic generation. These measurements help clarify the following issues: quality of the crystals grown by SR technique is better than of the crystals grown by conventional technique; effect of concentrations of EDTA and Amaranth in solution to quality of the SR KDP crystals, and differences in characteristics of three parts (top-middle-bottom) of a single KDP:EDTA crystal and a single KDP:Amaranth:EDTA crystal.

The SHG of the KDP crystals oriented to type I and type II phase-matching angles (41o and 58.7o) was investigated by a 1064 nm Nd: YAG laser. The laser operates in continuous wave (CW) mode and has adjustable power from 0 to 1W. The 532 nm power and the SHG efficiency graphs are consistent with the existing theory. The second-order nonlinear optical coefficients of the KDP crystals are also determined. In particular, the KDP crystals are cut into triangular prism-shaped blocks in order to improve convenience of the frequency doubler in optical devices.
2. NEW RESULTS OF THE THESIS:
- The KDP crystal grown by SR technique is found in higher optical transmission, stronger hardness and more perfect crystalline structure than the crystal grown by the conventional technique. That’s what leads to higher SHG efficiency and nonlinear optical coefficient of SR KDP crystal compared to conventional KDP crystal.
- Among the concentrations of EDTA are tested: 0.5, 1, 1.5, 2, 3, 5, and 9 mol%, the optimal amount of EDTA is 1 mol%. In the same way, the best concentrations of Amaranth is concluded as 0.005 mol% after testing the concentration of 0.001, 0.005, 0.01, 0.03, and 0.05 mol%.
- Among the three parts of the single SR KDP crystal, the bottom part (near the KDP seed) has the best structural perfection and optical quality. Typically, the bottom part of type I phase-matching KDP:Amaranth:EDTA crystal gives an SHG efficiency about 1.1 times higher than that of the middle part (at the laser power of 1W).
- The sample which has a maximum SHG efficiency is the KDP:Amaranth:EDTAI-C crystal (the SR technique, type I phase-matching, the bottom part, length of 10 mm). Its value is 0,0472% (at the laser power of 1W), which is about 1.2 and 2.6 times greater than that of the KDP:EDTA crystal and the pure KDP crystal, respectively. 
- The SHG efficiency of the KDP prism (the conventional technique, type II phase-matching) can be flexibly adjusted from 0.00121 to 0.00434% (at the laser power of 1W) by changing the laser transmission length from 6 to 12.5 mm.
3. APPLICATIONS/APPLICABILITY IN LIFE OR FURTHER RESEARCH PROBLEMS
- Investigating the SHG of type II phase-matching KDP:Amaranth:EDTA crystals (the SR technique). In the existing theory, SHG efficiency of type II phase-matching crystal is higher than of type I one.
- Perfecting the process of cutting-polishing crystal with higher accuracy. In addition, the surface coating is tested to increase the optical transmission and mechanical-chemical durability of the KDP crystal.
- Using higher laser powers to perform SHG in KDP crystals. SHG efficiency increase with the quadratic function of output laser power.
All of this will bring about the extensive practical application of KDP crystal in optical systems using laser in Vietnam.
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