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A projekt OTKA tamogatasa a teljes idétartam alatt: 6.000 eFt

Bevezetes

A projekt célja olyan eszk6zok kutatésa és fejlesztése volt, amelyek ultrarévid impulzusokat
allitanak el6 a kozeli és a tavoli infravoros spektrum tartomanyon. A kozeli infravoros (1-1,5
um hullamhosszu) impulzusokat az ultragyors kommunikacios eszkdzok, és az ezekben
alkalmazott anyagok kutatasaban és fejleszteseben lehet alkalmazni. A tavoli infravoros
(bjabban THz-esnek nevezett) impulzusok azért birnak nagy jelentéséggel, mert lehetové
teszik a kisenergidju gerjesztések nagy idéfelbontasu dinamikajanak vizsgalatat a szilardtest
fizika, a kémia és a biologia terliletén. A THz-es impulzusok lehetséges fontos alkalmazasai
kozott vannak olyanok, amelyek nem igényelnek nagy idoébeli feloldast, ugyanakkor
megvaldsitasukhoz nagy THz-es impulzus energiara vagy atlagteljesitményre van
szikseg. Illyen alkalmazas példaul a spektralisan feloldott képalkotas, amit a
biztonsagtechnikdban lehet felhasznalni (ruha alatt vagy csomagban, boritékban elhelyezett
fegyver, robbanoszer vagy kabitdszer felismerése). A tudomanyos kutatas lehetésegeit a
THz-es ESR donté mértéekben ndvelheti majd. Ehhez szintén nagy teljesitmenyt (W) THz-
es forrasra lesz szlikség.

A munkatervnek megfelel6en, mindkét tartomany esetén, a széles korben elterjedt Ti:zafir
lézerek  fényimpulzusainak nemlinearis optikai  frekvenciakonverzidjdval  (optikai
parametrikus oszcillator (OPO), illetve optikai egyeniranyitas segitségével) allitottuk elé az
impulzusokat a kivant spektrélis tartomanyon. Az elvégzett kutatdsok azonban nem teljesen a
kutatas munkatervének (szerzédes 2. sz melléklete) megfeleléek voltak. A kutatés sulypontja
eltolodott a THz-es impulzusok felé. Ez nagyobb részben tudatos volt, de a kilsé
korilmények is ebbe az iranyba hatottak. Az utobbi években ugyanis az optikai parametrikus
erdsitok térhaditasaval az OPO-k iranti érdeklédés nagyon visszaesett, ugyanakkor a THz-es
tudomany gyors fejlédése igenyli a hatékony THz-es impulzusgeneralast. A stlyponteltolddas
konkrétan azt jelenti, hogy a PPLN OPO-t megterveztik, de eddig nem épitettiik meg,
ugyanakkor a munkatervben szereplé6 THz-es impulzusgeneralasi elrendezésen kivil még
mésik Kketté elrendezest is kifejlesztettiink. Ezenkivil nem OPO impulzusokkal mértiik
félvezetok dinamikajat, hanem a THz-es impulzusok eléallitasa soran figyeltink meg fonon
dinamikat. Tovabba olyan kisérleteket kezdtiink el, amelyeknek célja biol6giai minta
(bakterio-rhodopszin) altal kibocsatott THz-es sugarzas megfigyelése, és ebbdl a mintaban
lejatszodo toltésmozgas meghatarozasa. Osszességében tehat a tervezettsl kissé eltérs, de
annal lényegesen tobb kutatast veégeztink. Azt, hogy helyes volt a kutatas sulypontjanak
eltolasa a THz-es tudomany irdnyaba mutatja az, hogy a tervezettnél csaknem négyszer
tébb (1) (harom helyett 11) referéalt folyoiratcikket irtunk a projektben elért kutatéasi
eredményekrél.
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Legfontosabb eredmények:

1. Minden eddiginél révidebb (12 fs idétartamu) impulzusokat eléallitdé OPO tervezése

Korabban kidolgozott szamitdgépes modellel végzett atfogd szamitasokkal megmutattuk,
hogy nemlinearis kristalykeént periodikusan polarizalt LiNbO3-ot (PPLN) tartalmazé OPO-val
minden eddiginél rovidebb (<12 fs) idétartamud fényimpulzusokat lehet eléallitani az optikai
informaciotovabbitasban fontos, 1,3 um hulldmhossz tartomanyon. Meghatéroztuk a kisérleti
megvaldsitas szempontjabol fontos Osszes paramétert: a PPLN periddusat, az optimalis
pumpdlé hulldmhosszat, a szilkséges csoportkéses-diszperzio kompenzalas mértékét, az OPO
rezonatorhosszanak toleralhaté eltérését az optimalis értéktél, stb..

2. THz-es impulzusok elééllitasa

2.1. Dontott impulzusfonta gerjesztés

A munkatervnek megfeleléen megterveztink egy Aaltalunk javasolt Gj elven, a pumpélo
impulzus intenzitasfrontjanak délésén alapuld, ultrarévid THz-es impulzusok eléallitasara
alkalmas elrendezést. Ahhoz, hogy az optikai egyeniranyitds hatékony legyen (mas
nemlinearis frekvencia atalakitdé folyamatokhoz hasonléan) sziikseges, hogy teljesiljon egy
fazisillesztési feltétel. Optikai egyeniranyités esetén a fazisillesztés feltétele akkor teljesil, ha
a pumpalé impulzusok csoportsebessége megegyezik a keltett THz-es sugarzas
fazissebessegével, vagyis:

Vg =Vit (1)

A LiNbOj; kristaly nemlineéris egyutthatdja kiemelkedéen nagy [7], igy fazisillesztés
teljesiilése esetén nagy hatasfokkal lehetne hasznalni THz-es impulzusok optikai
egyeniranyitassal torténo elGallitasara. JOI ismert azonban, hogy a THz-es térésmutatdja tobb
mint kétszerese a lathatobeli csoport-torésmutaténak, vagyis a fazisillesztés extrém maodon
nem teljestl. Ezen a problémén segit a pumpalé impulzus frontjanak y szdggel torténo
dontése. Ekkor ugyanis a pumpal6é impulzusfrontnak az impulzusfront altal keltett, és arra
merdlegesen terjedé THz-es sugarzas terjedési iranyaval megegyezé komponense szamit [1],
vagyis (1) helyett a kovetkez6 egyenletnek kell fennallnia:

v2-cosy =vi. )
Ez az egyenlet pedig a y sz0g megfelelé megvélasztasa esetén teljesil. Az impulzusfront
dontését példaul az impulzusok optikai racson torténé diffrakciojaval lehet elérni. A
diffraktalt nyalab viszont szogdiszperzidval rendelkezik.

Kidolgoztunk egy geometriai optikai modellt [3], amellyel sz6gdiszperzidval
rendelkez6 optikai elrendezésekben szamolhat6 ultrarévid impulzusok id6beli lefutasanak a
megvaltozasa. Ilyen szdmolasok szerint az 1. abran lathato elrendezésben 50 fs-nal hosszabb
impulzusok idébeli torzulasa nem szamottevé [3]. A LiNbOs kristaly abszorpcidja a THz-es
tartomanyon jelentésen fiigg a Li/Nb aranytdl és a fotorefrakcid csokkentése erdekében
alkalmazott Mg adalék koncentracidjatdl (részletesebben lasd késébb). A Kisérleteinkben
kozel sztochiometrikus, 0,6 mol% Mg adalékolasu kristalyt alkalmaztunk, ugyanis méréseink
szerint ennek a legkisebb a THz-es abszorpcidja. A LiNbO; kristaly két feliilete egymassal
64° szoget zar be annak érdekében, hogy a pumpald és a keltett THz-es nyalab egyarant
merdélegesen haladhasson &t az egyik, illetve a méasik feluleten.

150 fs idoétartami, 3 wJ energidj0  pumpald impulzusokat alkalmazva
szobahomérsékleten 100 pJ, 77 K hémérsékleten pedig 400 pJ energidju 2THz atlagos
frekvencidju impulzusokat tudtunk eléallitani [2,7].
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1. &bra: THz-es impulzusok dontétt pumpald impulzusfronttal térténd gerjesztésére hasznalt elrendezés.

A kb. 0,5 ps idétartamt THz-es impulzus 1ényegében egyetlen peridédusbdl allt (lasd 2. abra).

10 ———

T T T T T T T T T T
L green: calculated THz pulse shape
8 red: measured E-O signal g

Amplitude (a. u.)

Time (ps)

2. abra: A dontdtt impulzusfront gerjesztéssel keltett THz-es impulzus elektromos térerésségének mért (piros)
és szimulalt (zéld) idébeli lefutasa.

Késébb megmutattuk, hogy dontétt impulzusfront( gerjesztést alkalmazva a THz-es
impulzusok energiaja egyszeriien novelhetdé a gerjeszté impulzusok energidjanak és
nyalabkeresztmetszetének egyidejii ndvelésével. llyen modon, 0,5 mJ energiaju pumpald
Iézerimpulzusokat alkalmazva 260 nJ energidjua THz-es impulzusokat tudtunk eléallitani [11]
szobahomeérsékleten (lasd 3. abra). Az energia hatasfok elérte a 0,5 ezrelék érteket. Ez azt
jelenti (mivel a THz-es impulzusok frekvencigja 200-szor kisebb, mint a pumpéléé), hogy a
kvantumhatasfok 10 % volt. Ez kimagasloan jo értek. Az altalunk elért THz-es
impulzusenergia ezerszerese (!) a nemlinearis anyagként a THz-es impulzusok
eléallitasara altalanosan hasznalt ZnTe kristalyt, és szintén 0,5 mJ energidju pumpald
impulzusokat alkalmazé kisérletekben eléallitott THz-es impulzusok energidjanak. Ez a
nagy energia, és az ennek megfelelé nagy (néhany MV/cm) elektromos térerésség szamos
alkalmazast tesz majd lehetové.
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3. dbra; Dontott impulzusfrontd gerjesztéssel elallitott THz-es impulzusok energidja, és az optikai
egyeniranyitéas energia hatasfoka a gerjeszté energia fliggvényében.

2.2. Vonalla fokuszalt nyalabbal torténé gerjesztés

Megmutattuk [6], hogy néhany uJ energiaju pumpdld impulzusok alkalmazasa esetén a
dontott impulzusfrontd gerjesztéssel megegyez6 hatasfokkal lehet THz-es impulzusokat
eléallitani egy egyszertibb elrendezéssel. A pumpalé nyaldbot egyszeriien egy
hengerlencsével kell a nemlinearis kristalyba fokuszalni. Nagyobb gerjeszt6 energiak esetén
azonban ezzel az egyszeri elrendezéssel (1&sd a kék negyszdgeket a 3. dbran) nem lehet olyan
nagy THz-es impulzusenergiat elérni, mint a dontott impulzusfrontd gerjesztéssel [11]. Ennek
tobbek kozott az az oka, hogy a kis nyaldbmeéret miatt az intenzitds mar néhanyszor 10 pJ
energia eseten is eléri a kristaly roncsolasi kiiszob értékét.

2.3. Két nyaldbbal torténé gerjesztés

A dontott impulzusfrontd és a vonal alaku gerjesztés alkalmazasaval lényegében egyetlen
periddushdl allo, és igy szuksegképpen széles spektralis eloszlasi THz-es impulzusokat lehet
eléallitani. Kidolgoztunk egy egyszerii eljarast hosszabb idétartamd (néhany ps) és keskeny
spektrumd THz-es impulzusok el6allitdsara. Ha két ultrardvid impulzus kis szdgben
talalkozik, akkor az interferencidjuk egy csikrendszert hoz létre.
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4. dbra: THz-es impulzus keltése két pumpal6 nyalab interferenciajaval.

Mikbzben ez a csikrendszer a nemlinearis kristalyban terjed (lasd 4. abra) két ferden
oldaliranyban terjed6 sik fazisfrontd THz-es impulzus jon létre. Ezek az impulzusok annyi
periddust tartalmaznak, amennyit a csikrendszer. A THz-es impulzus periddusideje a
gerjeszto csikrendszer térbeli perioduséaval aranyos, ez pedig az interferal6 pumpal6 nyalabok



kozotti a szogtol flgg. Azaz két pumpdld nyalabot alkalmazva, és az altaluk bezart szoget
valtoztatva, valtoztathato frekvenciaju THz-es impulzusokat lehet eléallitani. A THz-es
impulzusok idétartama az a sz6gon kivil a nyalabok méretétdl fligg.

Pumpalasra egy Ti:zafir Iézerrendszer 150 fs idétartamd, 3 pJ energidju impulzusait
alkalmazva 1.8 pJ energiaju hangolhatd THz-es impulzusokat allitottunk el6 [5]. Ez pontosan
akkora energia, mint amellyel azok a THz-es impulzusok rendelkeztek, amelyeket PPLN
segitségevel allitottak el6, az &ltalunk hasznalttal megegyez6 pumpalé impulzusokat
alkalmazva. Az altalunk javasolt és megvaldsitott elrendezés nagy elénye, hogy nagyon
egyszeriien lehet hangolni a THz-es impulzusok frekvenciajat. Az 5. 4bra mutatja a THz-
es impulzusok hangolhat6sagat.
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5. dbra: Balrdl jobbra: A két pumpal6 nyaldbbal keltett THz-es impulzusok elektromos térergsségének idébeli
lefutdsa harom kiilénbdz6 o sz8g esetén, az ezekbdl szdmolt spektrum, és a spektrum maximuma mint o
fuggvénye.

A csikrendszer térbeli intenzitas eloszlasa es a keltett THz-es impulzusok idébeli lefutasa
kozotti megfeleltetés nem csak a frekvencia valtoztatasat teszi lehetévé, hanem azt is, hogy a
THz-es impulzusok idébeli lefutasat szinte tetszes szerint valtoztassuk a pumpald nyalabok
térbeli intenzitas-eloszlasaval. Erre mutat néhany példat a 6. abra.
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6. abra: Balrol jobbra: A gerjeszté nyaldbok intenzitas-eloszlasanak megvaltoztatasara hasznalt elrendezés, a
mért CCD kameraval detektalt intenzitas-eloszlas (fehér a legintenzivebb rész), és az elballitott THz-es impulzus
mért id6beli lefutésa.

3. LINbOj; tulajdonséagainak vizsgalata

3.1. Fotorefrakcid és nemlineéaris abszorpcid mérése

A nemlinearis optikai frekvencia-atalakitok, igy az OPO-k tervezesenél is lenyeges szempont
a nyalabok stabilitasa A LiNbO3; nagyintenzitasu frekvencia-atalakitokent torténé alkalmazésa
soran az anyagnak olyan hatranyos nemlineéris tulajdonsagaival kell szembenézniink, amely
torésmutatd valtozasban nyilvanul meg és a nyaldbok torzulasahoz vezet. Ezek kozil
legfontosabb a fotorefrakcio, vagyis a torésmutatd intenziv fény hatasara torténo
megvaltozédsa. Ez a jelenség adalékolatlan LiNbO; esetén a nyaldb erételjes anizotrop



torzulasat eredményezi maér kis (W/cm?®) intenzitds esetén is. Ezen probléma orvoslasa
céljabol az anyagot Mg-mal adalékoljak, aminek a lathaté tartomanyban fotorefrakciot
mérséklo hatasa van. A fotorefrakciot befolyasolé masik tényezé a kristaly sztéchiometrija
(Li/Nb arany).
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7. dbra: Z-scan elrendezés vazlata.

A LiNbO; alapd nemlinearis optikai frekvencia-atalakitok fejlesztéséhez néhany olyan
alapkutatds jellegti vizsgélatot végeztink el, melyek elsédleges fontossaguak a
legmegfelelébb 6sszetételti kristaly kivalasztasahoz. 2001-ben Osszedllitottuk a vizsgalat
alapjaul szolgalé kisérleti elrendezést (7. abra), ami egy 1990 6ta létez6 (Un. Z-scan)
eljarasnak a tovabbfejlesztese. Az elrendezés alkalmas a nemlinedris torésmutatd, és
nemlineéris abszorpcids egyltthatdé nagy erzékenységgel torténé meghatérozasara. A Z-scan
elmélet szakirodalmaban erésen korlatozott alkalmazhatosagi korét, mind kisérleti, mind
pedig elméleti vonalon tovabb szélesitettiik, ami az alkalmazasok szempontjabol is fontos. A
Z-scan meréseket a kristalyszeleten athaladd nyaldb intenzités-eloszlasanak részletes
vizsgalataval, és a nemlinearis effektus idébeli vizsgalataval kiegészitve lehetévé valt a
nemlinearitas eredetének tisztazasa [10]. Ezéaltal kulén tudtuk véalasztani azokat az
eseteket, amikor a fotorefrakcio, illetve amikor a termo-optikai nemlinearitas volt a
dominans. Megmutattuk, hogy bizonyos Mg kiszébkoncentracié felett a fotorefrakcio
praktikusan zérus, tovabba, hogy ez a kuszobérték flgg a sztéchiometriatol.
Megmutattuk, hogy a kiszdb feletti, nem fotorefraktiv mintak esetében tisztan a termo-
optikai nemlinearitas felelés a torésmutaté valtozaseért.
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8. bra: A teljesitménnyel aranyos nemlineéris torésmutaté az abszorpcié nemlinearitasara utal.

Kilonbozé intenzitdsok mellett elvégzett mérésekkel (8. abra) azt is demonstréltuk, hogy az
anyag melegedéséeért a linearis és a nemlinearis abszorpcio egyarant felelés, és ez utobbi a
dominans [4]. A termo-optikai effektus sajatossagait figyelembevevé elméletet



dolgoztunk ki [9] azzal a céllal, hogy a méréseket ezzel kiértékelve a linearis és nemlineéris
abszorpcids egyutthatokat meghatarozhassuk, melyeknek igen nagy érzékenységgel torténé
mérésére madszeriink egyediilalls. MW/cm?-es lézerintenzitds mellet ugyanis 2 mm-es
vastagsagul mintat hasznalva mas maddszerrel nem lehetséges az o = 0,6 1/m és g = 2,9x10°°
m/W értékii abszorpcios egyitthatok pontos mérése.
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9. abra: A gorbék demonstraljak a nemlinearis abszorpci6 anizotropiajat.
Megmutattuk tovabba, hogy a LiNbO3; nemlinearis abszorpcidja anizotrop (9. abra) [10].

3.2. Toresmutato es abszorpcios egyutthatd mérése a THz-es tartomanyon
Annak érdekében, hogy a lehet6 legjobb hatasfoki hangolhaté THz-es sugarforrast
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kristalyok torésmutatojanak és abszorpcidjanak frekvenciafiiggését lényeges ismernink a
THz-es tartomanyon. A torésmutatd ismeretére a fazisillesztés megvalositdsahoz, az
abszorpcid ismeretére pedig a veszteség minimalizalasa miatt van szilkség. Részletesen
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Mg koncentracioju dsszetétel esetén minimalis az abszorpcios egyutthato (10. a, b. abra),
kongruens Osszetétel esetén pedig a térésmutatod is. Ezenkivil megmutattuk, hogy a Mg
kiiszobkoncentraciohoz kozeli sztéchiometrikus és kongruens Osszetétel kozil a
sztochiometrikusnak lényegesen kisebb az abszorpcids egyutthatdja valamennyi
homérsékleten. A fenti eredmények alapjan tehat a kuszébkoncentraciot legjobban
megkdzelité Mg koncentracioju sztochiometrikus kristaly a legperspektivikusabb a
THz-es sugarzas elééllitasara.

4. Kényszeritett fonon bomlas LiNbO3-ban

Megfigyeltiik, hogy amikor nagyenergidju THz-es impulzusokat keltink, a pumpalas
novelésével (amivel egyltt jar a THz-es energia novekedése) a hatasfok telitédik [2]. Ez
lathaté a 3. abran is. E jelenség okanak felderitese érdekeében mertik a keltett THz-es
impulzusok idébeli lefutasat a homérsékletet és a THz-es impulzus energiajat valtoztatva.
Ezeknek a mérési eredményeknek egy részét mutatja a 11. abra.
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11. abra: THz-es impulzusok idébeli lefutdsa (bal oszlop) és spektruma (jobb oszlop) harom kilénbdzé
hémérsékleten egységnyi pumpal6 energia (zold gorbék) és kétszer nagyobb pumpald energia (piros gorbék)
esetén.

Lathatd, hogy nagyobb pumpdlé- és THz-es impulzus energia esetén a THz-es impulzus
id6ben késobbi részén az oszcillacio amplitidoja lecsokken a kezdeti amplitidohoz képest. Ez
a csokkenés kozepes hémérsékleten a legjelentésebb. Ezek a megfigyelések 6sszhangban
vannak annak feltételezésevel [9], hogy a fonon-polaritonok (a THz-es impulzusok a LiNbO3-
ban) akusztikus fononokka torténé kényszeritett bomlésa jatszodik le.

Publikaciok bemutatasa:



Az utmutatonak megfeleléen csak azt az egy konferencia kiadvanyt szerepeltetjik a
kdzlemények jegyzékében, amely olyan eredményt mutat be, amelyet még nem publikaltunk
referalt folydiratban. Mivel a koltségvetés , Kulfoldi utazés, konferencia részvétel” rovata
jelent6s talkoltést mutat (a teljes koltségvetésben nincs tulkoltés) fontosnak tartom leirni,
hogy az OTKA projekt eredményeit bemutattuk 0Osszesen 10 eléaddson a legnagyobb
nemzetkozi l1ézeres konferenciakon (CLEO, QUELS, Ultrafast Phenomena). Az egyik eléadas
szinvonala lehetéve tette, hogy a Postdeadline szekcidban szerepeljen.

A 11 db referalt folyoiratcikk 6sszesitett impakt faktora (IF) 26, az atlagos IF 2,3, és az
Osszesitett IF/OTKA koltségvetés arany 4.3 IF/MFt.



