Idobontott és nemlinearis femtoszekundumos optika

Az ultrardvid impulzusl, nagy intenzitast 1ézerek haszndalatara alapuld kutatdsi projekt a — a kutatasi tervnek
megfeleléen — 6t f6 tudomanyos részteriilet mentén hozott nemzetkdzi szintli eredményeket. Ezek az idébontott,
ultragyors spektroszkopiai mérések bioldgiai mintdkon, nemlinedris optikai egyiitthatok mérései, plazmonikus
struktarak kialakitdsa femtoszekundumos lézerekkel, a 1j 1ézeres fényforrasok kutatasa-fejlesztése, valamint 4j
diagnosztikai és mérési eljarasok kutatas-fejlesztése. Az elért kiemelkedd eredmények:

o Kisérletileg igazoltuk a bR fotociklusanak a BR—K ¢s BR—I atmenetén alapuld ultragyors optikai
kapcsolast. A jovoben ez lehet az alapja egy fehérje alapu integralt optikai eszkdz megvaldsitasanak.

o Egy szisztematikus méréssorozattal elészor mértilk meg semleges gazok nyomasfiiggé nemlinearis
torésmutatojat. A hianypotld eredményeinket a nemlinearis optikai illetve frekvenciakonverzios
eljarasokat kutatd nemzetkozi k6z6sség azonnal hasznalni kezdte.

e Uj, kolloid-gémbokén és femtoszekundumos 1ézereken alapuléd litografiai eljarast fejlesztettiink ki és
szabadalmaztattunk. Az eljarast fém/szilika kolloid monorétegek kiilonb6z0 paraméterek végzett
kivilagitasaval kisérletileg is bizonyitottuk.

e Optikai parametrikus erdsitésen és Osszegfrekvencia keltésen alapulé eljarast fejlesztettiink ki energikus
(GW  cstcsteljesitményti) femtoszekundumos impulzusok eldallitdisaira A moddszer elvileg
tovabbskaldzhato TW-PW csucsteljesitményii impulzusok létrehozasara.

e Uj, lineéris optikai elemeken alapulé gyors eljarast fejlesztettiink ki rovid impulzusok vivé-burkold
fazisanak savszélességtdl fiiggetlen mérésére. Az eljarassal el6szor sikeriilt megmérni
pikoszekundumos impulzusok vivé-burkolé fazisat is.

A kutatasainkbol 15 nemzetkozi referalt folyoiratban megjelent cikk mellett 2 magyar, és egy nemzetkdzi
szabadalmi bejelentés sziiletett, valamint koézel negyven nemzetkozi- illetve hazai konferencia-prezentaciot
tartottunk. A kisérletek nagy részét helyileg a TeWaTi laboratoériumban (www.tewati.hu) végeztiik el. Kiilfoldi
laboratoriumokban (LOA és LAL (Franciaorszag), MBI (Németorszag)) végzett méréseink soran elsGsorban az
altalunk kifejlesztett mérési 0j mérési eljarasokat probaltuk ki illetve kalibraltuk.

Megjegyezziik, hogy a futamidd alatt a munkat tobb tényez0 is hatraltatta. Egyrészt a labor eredeti
épliletének felgjitasi munkalatai miatt a teljes labort 2010 nyaran ideiglenes helyre kellett koltoztetni, illetve
2011 decemberében visszakoltoztetni. Masrészt az ultrardvid impulzusokat eldallitd 1ézer oszcillator pumpalod
lézere az elektromos szolgaltatdo hibajara visszavezethetéen tonkrement, ekképpen azt — egy 8 honapig tartd
kozbeszerzési eljaras keretében - potoltuk. Mindezek miatt kértiink — és kaptunk a kutatasi program
végrehajtasara egy fél év hosszabbitast.

1. Iddbontott linearis optikai mérések biologiai mintikon

1.1 A bakteriorodopszin (bR) linedris diszperziojanak mérése [1]

A bR szamtalan felhasznalasa ellenére a koncentraciofiiggd torésmutatojara vonatkozo pontos mérési adatok az
irodalomban nem alltak rendelkezésre. Az id6bontott mérések megkezdése elbtt ezért célszerii volt a bR
torésmutatojanak, valamint a torésmutatd koncentraciofiiggésének meghatirozasa a kozeli UV tartomanytol
egészen a kozeli IR tartomanyig.

A kisérletek soran a bR-t TRIS(hidroximetil)aminometan (10 mM, pH 7.0) pufferrel higitottuk, mert az
optikai denzitdsa igen nagy (OD=60). Az abszolit koncentraciok meghatarozasdhoz spektrofotométerrel a
kiilonbdzé mértékben higitott bR oldatok (tovabbiakban: szuszpenzidk) abszorpcids spektrumait mértiik meg a
400-900 nm ko6zotti hullamhossztartomanyon. A bR szuszpenzidk, valamint a TRIS puffer torésmutatdjat a
minimalis deviacid szogének mérésébdl hataroztuk meg refraktometriai eljarassal. A mintat specialis
iregprizmaba toltottiik, amire részben nagy teljesitményi xenon lampa fényét (390-780 nm), részben pedig
szélessavu titan-zafir 1ézer impulzusait (780-880 nm) bocsatottuk. Monokromatorokkal a mérényalab
hullamhosszat valtoztatva megmértilk a minimalis deviacid szogeit egy nagy pontossagu goniométerrel. A
monokromatorok feloldasa 1 nm koriili sédvszélességet engedett meg a teljes mérési tartomanyon. A bR
torésmutatojanak értékeit 20, 39, 58, 76 uM koncentraciok esetén hataroztuk meg 5-10 nm-enként, ahol a levegd
nyomas- és hémérsékletfiiggd Sellmeier-egyiitthatéit is figyelembe vettiik. Méréseink hibdja a torésmutatd
értékében 0.0004 volt.

A szuszpenzidk és a puffer mért térésmutato-adatainak ismeretében a tiszta bR torésmutatojat két
modell alapjan is kiszamoltuk: lineéris O0sszefliggés alapjan valamint a Schwers-egyenlet alkalmazasaval — a
kapott torésmutato-értékek jo kozelitéssel megegyeztek mindkét modell esetében.

Ahhoz, hogy a teljes hullamhossztartomany barmely pontjan meg tudjuk hatarozni a tiszta bR
torésmutatojanak értékét, diszperzios egyenleteket kell illeszteniink. Tobb diszperzios egyenlet kiprobalasa utan
a két-tagi Sellmeier-féle egyenlet illeszkedése volt a legjobb a mért torésmutatd-adatokra. Tekintettel arra, hogy
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a tiszta bR 570 nm koriil erds abszorpciot mutat, igy az eredmények kiértékelésénél egy abszorpcidval
modositott kéttagu Sellmeier-tipust egyenletet vettiink alapul. Kiemelendd, hogy a Sellmeier-egyenlet mért
adatokra valé illesztése visszaadta az abszorpcids vonal irodalomban elfogadott értékét (559.8099 nm). Ezen
tulmenden megallapithatjuk, hogy eredményeink 6sszhangban vannak az irodalom alapjan varhat6 torésmutato-
valtozassal is, ami az abszorpcios vonal koriil a megvilagitdo fény cstcsintenzitasatol fliggéen +0.001-0.003
értékek kozé esik.

1.2 A diszperzio idébeli valtozdsa [2]

Az integralt optikai fejlesztések egyik kulcskérdése egy megfelelé nemlinedris optikai (NLO) tulajdonsagokkal
rendelkez6 anyag megtalalasa, ami hullamvezetdk feliiletén alkalmazva fényindukalt kapcsolast mutat. Erre a
célra mindezidaig folyadékkristalyokat, illetve mas biologiai anyagokat hasznaltak, melyek azonban nem valtak
be maradéktalanul. Az egyik 0j lehetséges jelolt lehet a bakteriorodopszin, melynek nem csak kedvezé NLO
tulajdonsagai vannak, hanem mind optikailag, mind pedig mechanikailag stabil, kdnnyen kezelheté és nem
utolsdsorban olcsd. Jollehet a korabbi munkaink sordn kisérletileg kimutattuk, hogy a fényindukalt atmenet a
bR—M allapotok kozott alkalmas optikai kapcsolasra, azonban ez az atmenet relative lassu, a 10 ps tartomanyba
esik.

A palyazat keretei kdzt megvizsgaltuk és kisérletileg igazoltuk, hogy a joval gyorsabb (néhany ps)
bR—K atmenet is eredményesen hasznalhaté optikai kapcsolasra. S6t, egy 1épéssel tovabbmenve, a bR eddig
ismert leggyorsabb (<0.5 ps) bR—I atmenetét is sikeriilt elérniink.

A pumpa-proba méréseinket 10 Hz-es, TW-osztalya lézerrendszer 800 nm-es impulzusaival végeztiik,
amelyeket két részre osztottunk. Az intenzivebb részbdl optikai parametrikus fazismodulalt impulzus-erdsités
(OPCPA) és fazismodulalt 6sszegfrekvencia-keltés (chirp-assisted SFG) kombinacidjaval allitottuk el6 a 150 fs
— 45 ps kozott hangolhatd id6tartamu, sub-mJ energidju pumpa impulzusokat. A 800 nm-es proba impulzus
savszélességét 1800 mm-1 Ag-racs, egy optikai rés illetve Fabry-Perot interferométer alkalmazasaval 0.2 nm — 3
nm ko6zott valtoztattuk. Az impulzusokat megfeleld késleltetés utan egy bR filmmel bevont racs-becsatolast
(2400 mm-1) sik hullamvezetd rétegre iranyitottuk. A hullamvezetbe becsatolt spektrumot egy spektrograffal,
az intenzitds valtozasat pedig egy gyors fotodiddaval mértiik. Gerjesztés hatdsara a mintaban tdrésmutato-
valtozas Iépett fel, ezért a becsatolt fényimpulzus rezonancia-csucsa eltolodott, illetve az intenzitisa
megvaltozott.

Osszegezve tehat, kisérletileg igazoltuk a bR fotociklusdnak mind a BR—K, mind pedig a BR—I
atmenetén alapul6 ultragyors kapcsolast. A jovében tehat ez lehet az alapja egy fehérje alapu integralt optikai
eszk6z megvalositasanak.

2. Nemlinearis optikai mérések [3]

Ultrarovid 1ézerimpulzusok terjedése soran is megfigyelheté nemlinearis folyamatok kozé tartozik a Kerr-
effektus, amely az anyag torésmutatdjanak intenzitassal aranyos valtozasat irja le. Az aranyossagi tényezot
nemlinearis torésmutatonak (n;) hivjuk. Nagyintenzitasti 1ézerimpulzusoknal ez az impulzus térbeli profiljanak,
spektralis fazisanak valamint spektrumanak az impulzus keresztmetszete mentén megfigyelhetd torzulasat
eredményezi. Ezen torzulds méréséb6l a nemlinedris torésmutatd elvileg meghatarozhaté. Célunk a magas
harmonikus keltéshez gyakran alkalmazott nemesgazok (Ne, Ar, Xe) valamint tovabbi semleges gazok (levego,
N,) un. teljes nemlinearis torésmutatdjanak nyomasfiiggését kisérletileg meghatarozasa.

Meéréseinket spektralisan és térben bontott interferencia modszerével végeztiik el, amit az ultrardvid
impulzusok spektralis fazisvaltozasanak nagy pontossagu vizsgalatara fejlesztettink ki. A  kisérleti
Osszedllitasunk egy Mach-Zehner-interferométer és egy kétdimenzios leképezd spektrograf kombinacidjan
alapult. Az interferométer két karjanak impulzusai egy hosszu, valtoztathatd nyomast csdben haladtak végig
jelentésen eltérd intenzitassal. Ennek kovetkeztében a méré- és referenciakar nyaldbjainak nemlinedris
fazistorzulasai kozott kiilonbség alakult ki, amit a spektrograffal rogzitetett interferogramok kiértékelésével
meghataroztunk. Kiszamoltuk az n;, értékeket 1 bar nyomasra vonatkozoan, melyek a levegére 5.7, a nitrogénre
6.7, a neonra 1.8, az argonra 19.4 illetve a xenonra 84.3-nak adodtak 10™° cm?W egységben. Eredményeinket
Osszehasonlitottuk korabbi kdzlemények adataival, melyek mérési hiban beliil jol megegyezek.

Moddszeriink elénye, hogy nincs sziikség a nyalab fokuszalasa, igy mas kisérletekkel parhuzamosan in
situ mérésként is alkalmazhat6. Véleményiink szerint ez az eljaras hasznos lehet a legtobb nemliedris optikai
jelenség vizsgalatanal.
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3. Plazmonikus struktirak eléallitasa femtoszekundumos lézerrel

3.1. Nanoobjektum-madtrixok eléallitisa pdsztazo femtoszekundumos lézernyalab litogrdfiaval [4]

A feliileti plazmon polaritonok gerjesztése soran az elektromos tér nagymértéki erdsdodése figyelheté meg fém-
dielektrikum hatarfeliileten. A szakirodalom sokféle plazmon-rezonancia spektroszkopiai modszert ir le, melyek
a rezonancia karakterisztika valtozasat kovetik a gerjesztd fény hullamhosszanak, beesési szogének és
polarizacidjanak fiiggvényében. A bioszenzorként hasznalni kivant fémfeliileteket kiilonb6zé modszerekkel
kezelni kell, hogy a biologiai mintak megtapadjanak. A fémfeliilet szerkezetét valtoztatva a feliileti plazmonok
rezonancia-karakterisztikdja is valtozik, mely 0j tipust és érzékenyebb bioszenzorok kialakitasat teszi lehet6vé.
Fém nanorészecskék jelenléte lokalizalt feliileti plazmonrezonanciat eredményez, ami kis félérték-szélességli
spektrumvonalakat ¢és nagy kozel-térbeli ndvekményt jelent, mely természetesen fligg a részecskék
Osszetételétdl, alakjatol és méretétdl. Ez a jelenség a detektalas adott hullamhossz-tartomanybeli
érzékenységének novelésére hasznalhato fel.

Kétnyalab-interferencia modszerével mintaink feliiletén racs-struktarat hoztunk létre. A racsok feliiletére
biomolekulakkal. A biotin erésen kotdédik a streptavidinhez, igy a kiilonbdzé mintdkon 1évé azonos biotin
mennyiségnek megfeleld jeloletlen, vagy arany nanorészecskékkel jelolt streptavidin molekula tapad ki. A
feliiletkészités 1épéseirdl atomi erd mikroszkopos és feliileti plazmon-rezonancia spektroszkopias mérés késziilt.
Transzfer matrix modszerrel modelleztiik a plazmon-rezonancia gorbéket ezen tobbrétegli rendszerben és
numerikus szamitasokat is végeztlink a kdzel-térbeli jelenségek tanulmanyozasara.

Atomi eré mikroszkopids méréseink azt mutattak, hogy a peptidmolekuldk egyenletesen toltotték ki a
racsvolgyeket, mig a streptavidin elszort vagy tomottebb szigeteket alkotott a benne 1év6 arany nanorészecskék
méretétdl fliggden. A szamolt és mért rezonancia gorbék kozotti eltérést az arany részecske koriili kdzel-térbeli
elektromagneses tér meger6sdodése magyarazza. Vizsgalatainkkal kimutattuk, hogy a 10 nm-es aranyrészecskék
koriil keltett lokalizalt plazmonok a biomolekula-detektalas érzékenységét novelhetik, mivel a racs megfeleld
orientacidja esetében a fény nagy hatasfokkal csatolodik a kolloid részecskék kozel-terébe.

3.2. Integralt kolloidgomb litogrdfia femtoszekundumos lézernyaldabokkal [5-8]

Uj litografiai eljarast dolgoztunk ki, mely egyesiti a kolloidgomb litografia és a 1ézeres interferencia litografia
elényeit. A modszerhez kapcsolodoan magyar szabadalmi bejelentést tettiink, majd erre alapozva a nemzetkozi
szabadalmi bejelentés is megtortént. A modszer alapvetd Ujitasa szerint egy rendezett kolloidgdmb monoréteget
egy tetszbleges szimmetriaju interferencia-mintazattal vilagitunk ki az interferenciamaximumok és el6re
kivalasztott kolloidgomb-sorok megfelelé szinkronizalasaval. A kolloidgdmb monoréteg kristalyszerkezete
szorosan illeszked6 hatszoges, a legegyszeriibb esetben ezt vilagitjuk ki két interferalo nyalab altal 1étrehozott
linearis periodikus mintazattal. A linearis interferenciamintazattal vald kivilagitas elénye a homogén
megvilagitassal szemben, hogy az elébbivel a monorétegre jellemz6 hatszoges szimmetriatol eltérd, jellemzéen
négyszoges szimmetriaju mintazat hozhato létre a felilleten. Az interferenciamintazat és a kolloidgdmbok
megfeleld megvalasztasaval és szinkronizalasaval a komplex mintazatban megjelend karakterisztikus méretek és
tavolsagok tetszdlegesen hangolhatéak. A mintazat egy 1épésben, nagy feliileten és alacsony koltséggel allithatd
eld.

Eziist és arany kolloidgdmbokbdl all6 monorétegek linearis interferenciamintazattal valo kivilagitasat
vizsgaltuk cirkularis polarizacid esetében. A keletkezo kozeltérbeli intenzitaseloszlast vizsgalva a gdmb-hordozo
hatarfeliiletén megmutattuk, hogy a keletkez6 nanogytirtik €és holdak jellemzé méretei a hullamhosszal,
gombmérettel és a gdmb anyagaval egyiittesen befolyasolhatoak. A kozeltérbeli intenzitast a Frohlich-feltétel
teljesiilése esetében erdsen befolyasolja a kolloidgdmb anyaga. A nem korszimmetrikus objektumok kristalytani
iranyhoz viszonyitott orientacidja fiigg a kivilagitas irdnyatol, ami a beesési szoggel, a beesési sik dontésével, a
hullamhosszal és a gombmérettel befolyasolhato.

Arany  kolloidgdmb  monorétegeket  kivilagitva  két  linedrisan  polaros  fény-nyaldb
interferenciamintazatdval megmutattuk, hogy a polarizacio altal determinalt szubstruktira dominanciajatol
fliggden négy geometriai paraméter hangolhatd egymastol fliggetleniil. Megmutattuk, hogy polarizalt fényt
alkalmazva az integralt litografiai modszer komplex mintazatok létrehozasat teszi lehetdvé. A létrehozott
lyukmintazat jelentésen befolyasolja a megmunkalt anyag transzmisszios, reflexios és abszorpcios spektrumat. A
mintazat segitségével hangolhato, a polarizaciora érzékeny spektralis sziirk allithatoak eld tervezetten.

Az 500, 250 és 100 nm atmérdji szilika kolloidgdmb monorétegek esetében a 400 és 532 nm
hulldmhosszu, cirkularis és linedrisan polaros fénnyel, homogén nyaldbbal és interferenciamintdzattal vald
kivilagitast tanulmanyoztuk. Az arany vékonyfilmek és az erre helyezett gdmbdok hatarfeliiletén készitett
kozeltérbeli metszetek alapjan megallapitottuk, hogy a keletkezett elliptikus objektumok elhelyezkedése,
megnyuldsdnak mértéke és irdnya szorosan fiigg a kivilagité fény hullimhosszatol, a kolloidgdmb atmér6jétol és



a fény polarizacidjatol. Ez az érzékenység a mintdzaton beliill a nano-objektumok paramétereinek hangoldsat
elésegiti, ami egyedi plazmonikus anyagok gyartasat is lehetdvé teszi.

4. Uj lézeres fényforrasok kutatasa és fejlesztése

4.1 Femtoszekundumos impulzusok a VIS-UV tartomdanyban [9]

A lathato tartomanyba es6, nagyteljesitményti ultrarévid impulzusu fényforrasoknak fontos alkalmazasai vannak
a mikromegmunkalds, a nemlineéris optika és a molekularis rendszerek ultragyors folyamatainak vizsgélata
teriiletén. Ehhez kivanatos a jelenleg létez6 technikak altal szolgaltatott impulzus energidk ndvelése. A palyazat
jonéhany feladatanak végrehajtasdhoz lathatd tartomanyba esé femtoszekundumos impulzusok sziikségesek.
Mindezeken tal a tobb petawattos erdsitok idébeli kontrasztjanak ultranagynak kell lenni ahhoz, hogy a céltargy
ne roncsolodjon a féimpulzus megérkezése elétt. Az elterjedt kontraszt javitd sémak konstans, kb. 4
nagysagrendes javulast eredményeznek. Egy kevésbé kidolgozott technika frekvencia konverzio alkalmazésa,
melynél a kimenet kontrasztja a bemenet kontrasztjanak hatvanyfiiggvénye, s ezért 4 nagysagrendnél joval
nagyobb lehet a javulas.

Mi egy olyan uj ultrardvid impulzusokra alkalmazhaté frekvencia konverzids sémat vizsgaltunk, amely
mind a lathaté tartomanyba esé impulzusenergiak felskalazasat, mind ultranagy iddobeli kontraszt elérését
lehet6vé teheti. Sémankban egy terawattos erdsitd szélessavii 800 nm-es impulzusait konvertaltuk a zold
tartomanyba két frekvencia konverzidos fokozatban az Un. akromatikus fazisillesztés és a csOrpolt
csoportsebesség-illesztés technikak segitségével. Az elsé fokozatot, amely egy csorpdlt impulzusi optikai
parametrikus er6sité (OPCPA), 200 mJ kvazi-monokromatikus 532 nm-es impulzusokkal pumpaltuk. Az
OPCPA-ba injektalt sz¢élessavu, 2.7 mJ energiaju 800 nm-es impulzusok felerésodése soran 0.7mJ-os 1600nm-es
impulzusokat keltettiink 25%-os hatasfokkal. A masodik fokozatban a 800 nm-es és az 1600nm-es impulzusok
Osszegfrekvencigjat keltettiik 11%-os hatasfokkal. A modellszamolasokkal 6sszhangban az 530nm-en keltett
impulzusok energiaja meghaladta a 0.2mJ-t, a sdvszélesség pedig a 12 nm-t. A keltett impulzusok hosszat egy
racsos kompresszorral 150 fs-ra sikeriilt csokkenteni, amely a Fourier korlat négyszerese. A magasabb rendli
csorp kompenzalasaval tovabbi rovidiilés varhatd. A keltett nyalab szogdiszperzidja és térbeli csorpje egyszertien
kompenzalhat6 volt.

4.2 A vivo-hordozo hullam fazis izo-diszperziv valtoztatdasa [10]

A csorpolt impulzus erdsitésen alapuld rendszerek egyik legalapvetobb problémaja az impulzusok spektralis
fazistorzulasanak minél teljesebb mértéki kompenzalasa, és ezzel az impulzusok preciz id6beli 6sszenyomasaval
kapcsolatos. Néhany ciklusi nagyintenzitast impulzusok esetén a hordozo-burkolod fazis (Carrier-Envelope
Phase, CEP) stabilizalasanak is rendkiviil jelentds szerepe van. Ezeket a feladatokat, az impulzusok
diszperzidjanak (el6)kompenzalasat egészen a negyedik rendig, valamint a CEP csuszasanak stabilizalasat egy
programozhat6 akuszto-opitkai diszperzié sziird képes ellatni. Hasznalata azonban korlatozott 100 MW/cm2-es
intenzitasig, igy nem hasznalhaté az erdsitérendszer végsd szakaszaiban. Erre egy megoldasként vékony optikai
¢kek hasznalatat javasoljuk, melyek ugy terveztiink, hogy egyenként csupan egy diszperzids egylitthatot
hangoljanak, a tobbit (a CEP cstszast is beleértve) gyakorlatilag valtozatlanul hagyjak. A nulladik (CEP), elsé
(csoportkésés vagy Group Delay, GD) és masodik (csoportkésés-diszperzidé vagy Group Delay Dispersion,
GDD) rendt diszperzi6 a tobbitdl fiiggetlen hangolasat ékparok alkalmazasival mutatjuk be, a harmadrendi
diszperzidét (Third Order Dispersion, TOD) pedig egy ék-triplett felhasznalasaval.

A kisérleteteket spektralisan bontott interferometria (Spectrally Resolved Interferometry, SRI)
alkalmazasaval bonyolitottuk le. Egy Michelson-interferométert egy Ti:zafir oszcillator 100 nm savszélességii
impulzusaival vilagitottunk ki. A mintakarba helyeztiik el az éppen vizsgalt ék-0sszeallitast, melynek oldalaira a
nyalab kozel Brewster-szogben érkezett. A kivant diszperzids egyiitthatd hangolasahoz az ék-Osszedllitast a
nyaldbra mer6leges iranyban egy programozhat6 eltold segitségével mozgattuk. Az interferométer kimenetén az
impulzusok kozott 1étrejové interferencia-mintazatot spektrograf segitségével spektralisan bontottuk és
rogzitettiik az eltold kiillonboz6 pozicidiban. Két ékpart és egy ék-triplettet vizsgaltunk. Az elsé par N-PK51 és
Lithosil-Q1E193 tipusu iivegekbdl késziilt és alkalmas a CEP csuszas 1.66 rad/mm vagy a csoportkésés 8.37
fs/mm mértékl hangolasara. A két miikodési helyzet kozott a két €k altal bezart szog allitasaval lehet valtani. A
masodik ékpar a csoportkésés-diszperzié hangoldsara hasznalhat, és N-SSK2 valamint N-LaK7 anyagu
iivegekbdl all. Ezzel az ékparral a GDD-n 3.6 fs2-et allithatunk mm-enként. Az ék-triplett N-LaK7, N-LaSF46 és
NSF57 tivegli ékekbdl all dssze, és a harmadrendli diszperz6 130 fs3/mm nagysagl hangolasat végezhetjiik el
vele. Minden ¢k Osszedllitds csak a kivant diszperzids egyiitthatot valtoztatta meg, a tobbi spektralis
fazisderivaltat gyakorlatilag konstans értéken tartotta. A szogdiszperzid mérését is elvégeztiik valamennyi €k-
Osszeallitasra és minden esetben a 0.2 purad/nm-es méréshatar alatti értéket kaptunk.



Meéréseinkkel kisérletileg bizonyitottuk, hogy a CEP-csuszas és a diszperzids egyiitthatok fiiggetlen
valtoztatasara ¢k-kombinaciok is alkalmasak. Mivel a veszteség elhanyagolhatd és a sériilési kiiszob is igen
magas, ugy véljik, hogy az ilyen specidlisan tervezett ék-0sszeallitasok kivaléan alkalmasak a CEP-csuszas és
diszperzid kompresszor el6tti hangolasara barmely néhdny ciklust impulzusokat eldallité laborban, de akar az
olyan nagyintenzitdsu rendszerek esetén is, mint a Petawatt Field Syntheser (PFS) vagy az Extreme Light
Infrastructure (ELI).

5. Diagnosztikai eljarasok kutatasa

5.1 Spektralisan és térben bontott interferometria [11-13]

Kutatdsaink soran jelentds hangsulyt fektettiink az ultrarévid 1ézerimpulzusok linedris modszerekkel torténd
diagnosztikdjanak fejlesztésére. A linearis mddszerekkel szemben az Onreferencids mddszerek szinte kizarolag
jelentdsebb impulzusenergiat igénylé nemlinedris folyamatokon alapulnak, igy abszolit mennyiségek
meghatarozasara alkalmasak ugyan, de mérési pontossaguk elmarad a linearis modszerekkel szemben.

A spektralis interferometriai modszer alkalmas optikai elem(ek)en athaladt 1ézerimpulzusok id6- és
térbeli alakjanak meghatarozasara is [11]. A spektralis interferogram Fourier-transzformacion alapuld
kiértékelésével meghatarozhatdé az optikai elem spektralis fazisa. Megmérve a targykarbol érkezé impulzus
spektrumat is, és a két fliggvényen alkalmazva egy inverz Fourier-transzformaciot, kapunk egy id6beli jelalakot.
Ez az alak megegyezik az optikai elemen athaladt impulzus idébeli alakjaval, ha az interferométerbe egy
transzformlimitalt impulzus 1épett be.

Ha a tér tobb pontjaban szeretnénk meghatarozni az impulzus idébeli alakjat, akkor a Fourier-
transzformacio tobbszords alkalmazasa jelentésen megndveli a kiértékelés idejét. Kidolgoztunk egy 1j, szintén a
Fourier-transzformacion alapuld eljarast, mely Iényegesen gyorsabban szolgaltatja az impulzus id6- és térbeli
alakjat.

Bar a lézerimpulzusoknak a lencsék fokuszpontja kérnyezetében, a lencsehibak miatt bekdvetkezo id6-
¢és térbeli alaktorzulasaival szamos elméleti témaju cikk foglalkozik, kisérleti eredmény a téma fontossaga
ellenére relative kevés talalhatod az irodalomban. A fent emlitett j kiértékelési eljarasunkat alkalmazva, optikai
lencséken valo athaladaskor fellépd aberraciok (szférikus aberracio, koma, asztigmia) okozta impulzusfront
torzulasokat vizsgaltunk kisérletileg [12]. A mért és az elméletbdl szamolt alakok kdzott jo egyezést kaptunk

A [13] attekint6 publikacidban Gsszefoglaljuk a linearis, interferencian alapulé impulzusdiagnosztikai
modszerek elényeit és korlatait. A kozleményben szo esik a spektralisan bontott interferometriardl, illetve a
spektralisan és térben bontott interferometriardl, valamint az ezzel kapcsolatos algoritmusokrol, amellyel a
femtoszekundumos impulzusok anyagi diszperzidjanak valtozasa mérhetd nagy pontossiggal. Ezt kovetden
bemutatjuk a vivé-burkold fazis csuszasanak mérésére alkalmas tobbnyalabos rezonans ring interferométert,
amellyel atléphetéek az altalanosan elterjedt, in. f-t0-2f moddszer altal emelt a savszélességre vonatkozod
korlatok, illetve nehézségek. Ezen tilmenden ismertetjiikk a szogdiszperzid mérésére hasznalhato egy- illetve
kétdimenzids diagnosztikai modszereket is. Minden moddszer esetén hivatkozassal ellatott példat hozunk a
mérésre és megadjuk annak detektalasi pontossagat.

5.2 Magasabb rendii diszperzio mérése [14-15]

A fazismodulalt-impulzus erdsitésen alapuld un. CPA 1ézerrendszerekben keltett impulzusok tér- és idobeli
alakjanak torzulasa alapvetden befolyasolja a céltargyon elérhetd legnagyobb intenzitas elérését. Az iddbeli
alakot meghatarozo6 spektralis fazis megfeleld kialakitasara és kompenzalasara az akuszto-optikai programozhato
diszperzios sziir6k, angol roviditéssel AOPDF tipusu eszkdzok bizonyultak az egyik legjobban hasznalhatonak,
amelyek a fény és kristalyban terjedd, megfelelden alakitott akusztikus hullamok kozti linearis kdlcsdnhatason
alapulnak. A 100 MHz nagysagrendbe es6 frekvenciajii hanghullamot radidfrekvencias generator allitja eld,
amely igy lehetdséget ad a diszperzios egylitthatok széles tartomanyon beliili tetsz6leges beallitasara, amikkel
kozvetve az impulzus térbeli és iddbeli lefutdsa is alakithatd. Annak ellenére, hogy az AOPDF-ek hasznalata
széles korben elterjedt, — egy konferencia-anyagtdl eltekintve — nem all rendelkezésre olyan atfogd tanulmany,
amely az eszkoz éltal bevezetett diszperzid pontossagat, valamint az esetleges mellékeffektusokat vizsgalja.
Mivel az AOPDF-ekben talalhaté kristaly el6- és hatlapja szoget zar be, felmeriilhet annak gyandja, hogy a
nyalab szdgdiszperziossa valhat; sot, a kdlcsonhatas soran el6fordulhat az is, hogy a nyalab szogdiszperzidja a
radidfrekvencias jel fazistulajdonsagaitol fligg.

Az invertalt Mach-Zehnder interferométerre épiilé SSRI modszer alkalmazasaval egy AOPDF eszkoz
anyagi- és szogdiszperzidjanak szisztematikus mérését végeztiik el egy CPA rendszer kiilonb6z6 fokozataibol
kicsatolt nyalabokkal. A nyalab vizszintes és fiiggdleges iranyt metszeteinek vizsgalatdhoz mechanikus
nyalabforgatét hasznaltunk. Az eszkdzon athaladd impulzusok spektralis fazisanak vizsgalata alapjan
megallapitottuk, hogy a kiilonbdzd nagysagrendii magasabb rendii diszperzios értékek a késziiléken beallitott és



az altalunk mért értéke mérési hiban belill azonosak. Ugyanakkor a szogdiszperzio és szogeltérités mértékeét két
kiilonboz6 eljaras alkalmazasaval megvizsgalva megallapithattuk, hogy a szdgdiszperzio fiigg az AOPDF
kristaly beallitasatdl valamint a kristdly lizemi homérsékletétl, de ennek mértéke azonban a kisérletek
tobbségében elhanyagolhato.

5.3 A teljes szogdiszperzio mérése a nyaldb keresztmetszete mentén [16-1T7]

Az ultrardvid lézerimpulzusok szogdiszperziojanak — azaz a terjedési irany hullamhossz szerinti fliggésének —
donté szerepe van abban, hogy a lézernyalab erdsitését valamint térbeli és idébeli koncentralasat milyen
hatasfokkal tudjuk végrehajtani. A csorp6lt impulzusok erdsitésén (CPA) alapuldé moddszerrel erdsitett
impulzusok nyujtdsara €és Osszenyomasara legelterjedtebben olyan prizma- vagy racsparokat alkalmaznak,
amelyek egyenként jelentds szogdiszperziot visznek a rendszerbe; de precizen, egymassal ellentétes allasban
elhelyezve ezeket az elemeket a szogdiszperzid kompenzalhatd. A teljes kioltdshoz a racsok vagy prizmak
pontos bedllitisa sziikséges, amit a szogdiszperzid nagy pontossagi mérésével lehet kivitelezni. Erre a mérésre
1étezik néhany megoldas, azonban mindegyik csupan egy dimenzidban képes mérni, igy a szogdiszperzio teljes
karakterizalasdhoz a nyalab vagy a mérdeszkozok forgatdsara van sziikség, koriilményessé téve ezzel az
erdsitérendszer egységeinek beallitasat.

A projekt keretén beliil egy olyan eljarast dolgoztunk ki €s szabadalmaztattunk, amellyel egy felvétel
készitésével két dimenzidban meghatarozhatd a 1ézernyalab szogdiszperzidja. A modszer egy spektralis sz{irdn
(pl. Fabry-Perot etalon, szinszlir6k, interferenciasziir6k, stb.) at transzmittalt komponensek Fourier-sikba torténd
leképzésén alapszik. Ha a spektralis szlir6 megfelelé pontossaggal kalibralt, ismert hullimhosszkomponensek
szogdiszperzioé nagysagara és iranyara. A mérés korlatait numerikus és kisérleti modon ellendriztiik, valamint
annak eldnyeit egy racsos impulzuskompresszor beallitasaval demonstraltuk.

V.4 A vivé-burkolo fazis —csuszas mérése [18-21]

A lézer oszcillatorok modusainak optikai frekvenciai egy ,,féstit” alkotnak. A fésiifogak tavolsdga az ismétlési
frekvencia, a fésti abszolut helyzete pedig az impulzusrél impulzusra torténd faziscsuszasbol szamithatd. Ebbol
kovetkezik, hogy a lézer oszcillatorok fénye a pontosan ismert optikai frekvenciak miatt alkalmazhaté bizonyos
precizios spektroszkopiai kisérletekben. Az eddig kifejlesztett vivOhullam-burkolo-faziscsiiszas mérési
eljarasoknal igen nagy szerepe van a titan-zafir lézerek kivald tulajdonsdgainak: oktdvnyi savszélességil
spektrum is elérhetd, és az impulzusok jelentds csucs-intenzitdsa konnyen milkddtethet nemlinearis optikai
folyamatokat. Sajnos igy csak a lathatd és kozeli infravords tartomanyban lehet ismert frekvenciaju fényt
eléallitani. Mas hullimhosszakhoz sziikség van egy olyan megoldasra, amely kizardlag linearis optikara épiil.

A palyazat keretein belill két megoldast dolgoztunk ki. Az egyik egy soksugaras interferométer és egy
kétsugaras, spektralisan bontott interferométer alkalmazasan alapul. A spektralisan és térben bontott
interferogramokon (kétsugaras interferométer) az interferenciacsikok térbeli helyzete egyértelmiien (modulo 2pi)
figg a vivé-burkolo-hullam fazis értékétdl. A kis mértékben elhangolt soksugaras interferométerben az egymast
koveté impulzusok spektralisan interferalnak, ami a térbeli interefercnia csikok lathatosagat rontja. A lathatosag
mérésébol a CEP cstiszas értékét ki lehet szamolni [18].

A fenti eljaras egy gyorsabb mérést lehet6vé tevd, egyszerlisitett variansa, ha a soksugaras
interferométer kimenetén az egymast kovetd fényimpulzusok spektralis interferenciajat értékeljiik ki. A modszer
gyakorlatilag barmilyen hullamhossz-tartomanyon hasznalhat6, melyre spektrografot lehet késziteni. A pontos
méréshez sziikséges a rezonatorkdr hosszanak nagy pontossagu, aktiv stabilizalasa is, melyet egy
frekvenciastabilizalt HeNe lézer segitségével oldottunk meg. Ezt a moddszert sikeresen keresztkalibraltuk az
egyik elterjedt, sztenderd mérési modszerrel, az un. f-to-2f interferométerrel [19].

A vivo-burkold fazis fogalmat legtdbbszor az ultrardvid, minddssze néhany periodusbol allo
lézerimpulzusoknal hasznaljuk. Magas harmonikusok keltésekor igen fontos, hogy az elektromos tér és az
intenzitds (burkold gorbe) csticsa egybeessen. Szinte nem is feltételeznénk, hogy 100 fs-nal hosszabb
impulzusoknal, amikor az impulzushossz nagysagrendekkel hosszabb egy periddusndl, a vivé-burkold fazisnak
barmiféle szerepe is lehet.

A fentiekben bemutatott linearis CEP-csuszas mérési modszer egyik nagy prébatétele volt, amikor a
périzsi Laboratoire de 1'Accélérateur Linéaire egyik kutatocsoportjaval egyiittmikddve 2 pikoszekundum
hossztsagu 1ézerimpulzusok faziscsuszasat mértilk meg. A kutatocsoport célja nagy intenzitasi gamma-sugarzas
keltése volt Compton-effektus segitségével, melyhez a fotonokat egy titan-zafir l1ézer adta. A fényintenzitas
fokozasahoz egy nagy josagi tényezGji Fabry-Perot rezonatort hasznaltak, mellyel akar 28000-szoros
intenzitasndovekedést lehetett elérni. A méréseink soran —a vilagon elészor — megmértiik egy pikoszekundumos
impulzussorozat vivé-burkoldo-hullam faziscsuszasat, és annak a hatasat a passziv rezonatoros impulzuserdsitésre
[20].



A Kereszt-polarizalt elektromagneses hullamok keltése (cross-polarized waves, XPW) egy négyhullam-keverésen
alapuld erésen nemlinedris optikai folyamat. Ennek sordn a belépd, linedrisan polarizalt 1ézerfénnyel azonos
frekvenciaji, am arra merdleges polarizacioju fény keletkezik. A folyamat erds nemlinearitdsa miatt a
lézernyalabban meglévd esetleges el6- €s utdimpulzusokat, valamint az erdsitett spontan emissziot kisziiri, azaz
végeredményben az impulzus idébeli kontrasztjat nagy mértékben megnoveli. Ezen tulajdonsag miatt az XPW-n
alapulo kontraszt novelést a legutobbi idében nagy intenzitdsti kommercidlis 1ézerekben is alkalmazni kezdték.

Az ultrarovid 1ézerimpulzusok alkalmazasakor kulcsfontossagu kérdés az impulzus vivéhullam-burkold
fazis (carrier-envelope phase, CEP) értéke illetve stabilitaisa. Az XPW akkor valhat a modern 1ézerrendszerek
stabil alkotoelemévé, ha az XPW a lézer CEP-jét nem befolyasolja, jobban mondva megdrzi.

Az XPW folyamat CEP stabilitasat a jelen OTKA palyazat keretén beliil kifejlesztett linearis CEP
impulzusaival — megfeleld gyengités utan — CaF, kristalyban XPW nyalabot 10% hatasfokkal keltettink. A
keltett XPW ¢és a fundamentalis nyalab maradékat egy polarizacids nyaldboszto kocka segitségével valasztottuk
szét. A fundamentalis nyalab polarizaciojat két tiikorrel forgattuk el, és a két nyaldbot egy képkeltd spektrograf
belépo résén egyesitettiik. Az két nyalab uthosszdnak egyenlévé téve a spektrograf kamerajan az un. spektralisan
és térben bontott interferogramokat (SSRI) vettiik fel.

A spektralisan és térben bontott interferogramok esetén az interferencia csikok térbeli helyzetét a két
interferald nyalab relativ CEP-je hatarozza meg. A mérési eljarasunk igy azon alapult, hogy kiilonb6z6
Megallapitottuk, hogy 1000 egymast kovetd 16vés esetén sem valtozik a csikok helyzete illetve a lathatosaguk,
azaz a relativ CEP nem valtozik. A relativ CEP csak az XPW folyamat kapcsan valtozhatna, azaz, ennek
elmaradasa azt jelzi, hogy az XPW folyamat megtartja a fundamentalis 1ézerimpulzus vivéhullam-burkold
fazisat. A teljesség kedvéért egy tovabbi kontroll kisérletet is végeztiink. Ehhez a fent emlitett elrendezést ugy
modositottuk, hogy az XPW nyalab CEP-jét egy kvarc ékpar egyik tagjanak mozgatiasaval mesterségesen
modulaltuk. A mért CEP valtozas mértéke teljes egészében megfelelt az ék mozgatdsabol varhatd valtozasnak,
azaz az XPW folyamat semmilyen tovabbi valtozast nem okozott [21]
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