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A munkaterv célkitiizései

Felépiteni az els6 magyarorszagi THz-es laboratoriumot.

Tovéabb novelni a THz-es impulzusok energidjat.

3. Nemlinearis THz-es spektroszkopia kiilonbdzé mintakon. Ferroelektromos kristalyok
racspotencial anharmonikussagénak kisérleti meghatarozasa. Megvizsgalni mi okozza az
atalakitasi hatasfok nagy pumpal6 energiaknal megfigyelt csokkenését.

4. Kozeltér THz-es optikai kisérletek tervezése, elokisérletek végzése.

Kiilonb6z0 bakterio-rodopszin mutansok altal kibocsatott THz-es sugarzas iddbeli

lefutasanak pontos meghatarozasa.
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Eltérés az eredeti célkitizésektol

A munkaterv arra épiilt, hogy a kutatasi iddszak elején sikeriil 1étrehoznunk Magyarorszag
elsd terahertzes laboratoriumat, de ez csak a kutatasi iddszak végére sikeriilt. Emiatt az erre
¢épiilo kisérleteket nem tudtuk elvégezni. A csliszast nagy részben a beszerzések elhuzodasa
okozta. A tervezéskor egy sajat épitésii pumpalod lézerrendszerben gondolkodtunk. A kutatas
megkezdésére azonban a PTE elnyert egy nagy Osszegl infrastrukturafejlesztd palyazatot.
Ebbdl rendelkezésiinkre allt elegendd 0Osszeg egy kereskedelmi forgalomban kaphato
megfeleld pumpalo 1ézer (Pharos) beszerzésére. Megkezdtiik ezt a beszerzést, €s kutatdi 1do-
¢és koltségtakarékossag miatt kevésbé intenziven folytattuk a sajat épitésii 1ézer megvalo-
sitasat. A Pharos kozbeszerzési eljarasa viszont sajnos masfél évet késett.

Jelentds eltérés volt pozitiv irdnyban is. Egyrészt a tervezettnél is nagyobb energigju
(vilagrekord) THz-es impulzusokat sikeriilt eldallitanunk. Masrészt, az extrém nagyenergiaji
THz-es impulzusok eddig nem ismert alkalmazasi lehetdségeit vizsgaltuk modell-
szamitasokkal. A kovetkezOkben bemutatjuk az eredeti munkaterv megvalosult két elso
célkitlizésével kapcsolatos eredményeinket, majd (a 3. és 4. pontban) az extrém nagyenergiaju
THz-es impulzusok eddig nem ismert/vizsgalt két alkalmazasi lehetdségére vonatkozo
eredményeket mutatjuk be.

1. Az els6 magyarorszagi THz-es laboratorium felépitése

A palyazat keretében elsddleges célunk volt egy olyan THz-es laboratérium kiépitése, ahol
vilagszinvonalu kutatdsok végezheték. Altalaban a THz-es tudomanyteriilet, de kifejezetten a
nagyintenzitasu ultragyors THz-es forrdsok utobbi néhany évben tapasztalhat6 gyors fejlodése
miatt ez uJ nagysagrendii THz energiat kovetel. Ehhez sziikséges, hogy a laboratériumban
rendelkezésre alljon megfeleld femtoszekundumos pumpéld 1ézer, legalabb 1 mlJ
impulzusenergiaval. Diagnosztikai oldalr6l a f6 kovetelmény egy iddétartomanybeli THz-es
mintavételezd berendezés, amely a THz-es impulzusok id6fliggd elektromos térerdsségének
kozvetlen mérését teszi lehetdve.

Beruhazasi szempontbol a pumpald 1ézer a legjelentdsebb tétel (50 — 100 millié Ft). A
palyazat futamideje alatt lehetdségiink nyilt mas forrasbdl egy kommercialis pumpalé 1ézer
beszerzésére (2011. novemberi szallitassal), amelynek f6 paraméterei a kovetkezok: 1 mJ
impulzusenergia, 180 fs impulzushossz, 1035 nm kozponti hulldmhossz, 1 kHz ismétlési
frekvencia. Ehhez felépitettiink egy dontott impulzusfrontd gerjesztésen alapuld, LiNbO;



kristalyt hasznaloé THz forrast, amelynek komponenseit jelentds részben a palyazatbol
szereztik be. A forras 0,6 uJ energidju ultrarovid THz-es impulzusokat szolgaltat, az
impulzusenergiat a palyazatbol beszerezett THz teljesitménymérével mértiink. Osszeallitottuk
az idétartomanybeli THz-es mintavételezd berendezést, jelenleg ennek tesztelését és az elsd
spektroszkopiai mérések elokészitését végezziik.

Folyamatban van egy masik (az eredetileg tervezett) pumpal6 1ézerforras épitése is, amely 30
femtoszekundumos optikai parametrikus erdsitd rendszer teljes egészében sajat fejlesztés. A
parametrikus erdsité pumpalashoz elkésziilt egy 1.06 pm hullamhosszon miikodd regenerativ
erdsitd; jelenleg ennek optimalizalasat végezziik. Elkésziilt az impulzusnytjto, a kompresszor
Osszeallitasan dolgozunk. A pumpal6 és az erdsitendd impulzusok szinkronizalasa megoldott.
A regenerativ erdsitd optimalizaldsanak befejezése utan a kdzeljovoben az elsé parametrikus
erésitofokozat megépitése kovetkezhet. A  femtoszekundumos impulzusok idébeli
jellemzésére masodrendli autokorrelatort épitettiink.

Osszefoglalva, felépitettik az elsd magyarorszagi THz-es laboratériumot, benne egy
nagyintenzitdsi THz forrassal ¢és egy elektro-optikai mintavételezd berendezéssel.
Laboratoriumunk a kozeljovében kiilsé felhasznalok szamdra is hozzaférhetd lesz, ahol
spektroszkopiai mérések széles skalajat lehet majd elvégezni, beleértve THz pumpa — THz
proba méréseket is.
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1. abra. Laboratériumunk THz forrasa és az elektro-optikai mintavételezd berendezés.



2. A THz-es impulzusok energiajanak tovabbi novelése

Ultrarovid 1ézerimpulzusok optikai egyeniranyitdsa [1] egyszerli és hatékony modszer
nagyenergiaji THz-es impulzusok eloéallitasara. Hasonléan mas nemlinearis optikai
folyamatokhoz, optikai egyeniranyitasnal is kell fazisillesztési feltételnek teljesiilnie. Ez a
pumpald impulzus csoportsebességének és a THz-es sugarzas fazissebességének egyenldségét
irja eld. A legtobb kisérletben hasznalt Ti:zafir 1ézerek 800 nm-es hulldmhosszan ez a feltétel
ZnTe-ban teljesiil [2]. ZnTe-ot hasznalva az eddig elért legnagyobb THz energia 1,5 puJ volt
[3]. Itt azonban a pumpa kétfotonos abszorpcidja révén szabad toltéshordozok keletkeznek,
amelyek a THz tartomanyban jelentds abszorpcidt okoznak, ezzel limitaljak a hasznos
pumpald intenzitast és az elérhetd hatasfokot [3,4]. A LiNbO; (LN) joval nagyobb
nemlinedris egyiitthatoval rendelkezik mint a ZnTe. Raadasul a nagyobb tiltott sdvszélessége
miatt a tobbfotonos abszorpci6 korlatozo hatasa csak sokkal nagyobb intenzitasoknal 1ép fel.
Ezért ez az anyag alkalmasabb optikai egyeniranyitdsra. LN-ban azonban nem lehetséges
kollinearis fazisillesztés, mert az optikai csoportsebesség tobb mint kétszerese a THz
fazissebességnek [5]. A dontdtt impulzusfrontu gerjesztést mi javasoltuk 2002-ben LN-ban
sebességillesztés 1étrehozasara THz keltéshez [6]. Ez a technika a 2007 évi kdzleményiink
megjelenése [7] utan kezdett elterjedni, és felhasznaldsaval masok az utobbi idében 50 pJ-os
THz impulzusokat allitottak el6 [8].

A LN-ban valé THz keltés paramétereinek optimalizalasa

A jelenleg elérhetdnél nagyobb THz energia és térer0sség szdmos 1j alkalmazas
szempontjabol fontos. Ennek a célnak az eléréséhez a numerikus szdmoldsok segitségével
megvizsgaltuk LN esetében a kimend THz térerdsség fliggését a pumpald impulzushossztol és
a LN kristaly homérsékletétol. A szamoldsok alapjaul szolgalé modell leirasa megtalalhato a
[9,10] munkakban.

A 2(a) dbran a szadmitott THz spektralis intenzitas-eloszlas cstucsdhoz tartozd6 THz frekvencia
lathatd a transzformécio-limitalt pumpald impulzushossz fiiggvényében, a LN kristaly
hémérsékletének harom kiilonbozd értekére. Mivel az egyes THz spektralis komponensek a
pumpalas két-két spektralis komponensének frekvenciakiilonbségeiként allnak eld, az elérhetd
THz frekvenciakat meghatérozza a pumpalas spektralis szélessége. Igy a novekvé pumpald
impulzushosszal csokkend savszélesség a cstics THz frekvencia csokkenésével jar.
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2. abra. THz spektralis intenzitas-eloszlas csucsahoz tartozo THz frekvencia (a) és a THz-es
impulzusok elektromos térerdsségének maximuma a LN kristadly kimenetén (b) a
transzformacio-limitalt pumpaldé impulzushossz fiiggvényében kiilonb6zé homérsékletekre

([9] alapjan).



A kimend THz térerdsség-spektrum Fourier-transzformaciojaval  kapott iddébeli
impulzusalakok csucs-térerdsségeit mutatja a 2(b) dbra a transzformdacio-limitdlt pumpald
impulzushossz fliggvényében kiilonbozé hémérsékletekre. Az dbran kereszttel jelolt 100 fs és
300 K értékekhez kozeli paramétereket alkalmaztak szamos eddigi kisérletben, ahol Ti:zafir
lézereket hasznaltak pumpalod forrasként [11-13]. Ilyen kisérleti feltételekre a szdmitasaink
240 kV/cm csucsértéket adnak az elektromos térerdsségre, ami jol kozeliti a kisérleti értéket.
Lathato, hogy a pumpald impulzushossz értékének novelése jelentdsen noveli az elérhetd
térerdsség-maximumot. A szokasos 100 fs helyett 600 fs-os impulzusokkal pumpdalva a
kimen6é THz csucs-térerdsség tobb mint négyszeresre, az extrém nagy 1,0 MV/cm értékre
novelhetd. Megjegyezziik, hogy ezzel parhuzamosan a THz spektrum intenzitdscstcsdhoz
tartozo frekvencia 1,1 THz-r6l 0,4 THz-re csokken (2(a) abra). A THz térerésség novekedése
részben az alacsonyabb frekvencia miatti kisebb THz abszorpcid, részben pedig a hosszabb
pumpald impulzushosszbdl ad6dd hosszabb effektiv THz keltési hossz kovetkezménye [9].
(Az effektiv hossz definicidja, és e hossz impulzushossztol valé fliggésének magyarazata
megtalalhatd a [9] cikkiinkben.) A kristdly alacsony homérsékletre hiitésével a THz
abszorpcid jelentdsen tovabb csokkenthetd. Igy pl. 500 fs-os pumpalds esetén 10 K
hémérsékleten a térerdsség csucsértéke 2,8 MV/cm, ami tobb mint egy nagysagrenddel
nagyobb a 100 fs, 300 K-hez tartoz6 értéknél (2(b) abra).

Extrém nagy energiak és térerosségek nagy feliiletii forrasokbol

A THz keltés hatasfokanak fliggését a pumpaldé impulzushossztol a 3(a) dbran lathatjuk.
100 fs és 300 K esetén a hatasfok 0,31%, ami 2%-ra né 500 fs-os pumpalast hasznalva. A
kristalyt 10 K-re hiitve és az optimalis 400 fs-os impulzushosszat hasznalva a hatasfok 13%.
Az altalunk javasolt kontaktrdcsos elrendezés [14] a leképezd optika kikiiszobolésével
lehetévé teszi az eddigieknél lényegesen nagyobb feliilet pumpalésat, ezzel jelentdsen
megnovelve az elérhet6 THz energidt. A 3(b) abra az elérhetd THz energiat mutatja a
pumpald impulzushossz fiiggvényében, kiilonbozé homérsékletekre. A pumpalt feliilet
atmérdje 5 cm volt. 200 mJ energidju, 500 fs-os pumpéald impulzusokat hasznalva a kimend
THz energia 23 mJ 10 K hémérsékleten, 1 cm-es kristdlyhossz esetén. Ilyen extrém nagy
energiaji THz-es impulzusok fokuszéldsaval az elektromos térerdsség csucsértéke elérheti a
100 MV/ecm  értéket, ami két nagysagrenddel nagyobb, mint az 1THz korili
frekvenciatartomanyban jelenleg elérhetd.
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3. abra. A THz keltés hatasfoka (a) és az 5 cm atméréji pumpalt feliilet esetében elérhetd

THz energia (b) a pumpaldé impulzushossz fliggvényében kiilonb6zé homérsékletekre ([9]
alapjan).



Kisérleti eredmények

Az optimalis (~500 fs-o0s) hossziusagli pumpald impulzusok esetére az eddigieknél jelentsen
nagyobb hatasfokot jelzd szamitdsaink ellendrzésére elvégeztiink egy kisérletet a garchingi
Kvantumoptikai Max Planck Intézet 1030 nm hullamhosszt, 1,3 ps impulzushosszusagu
(Fourier-limit: 600 fs) lézerével, szobahémérsékletii LN kristalyt haszndlva [15]. Noha a
pumpalé impulzusok az optimalisnal hosszabbak voltak, a kisérlet meggy6zden bizonyitotta a
korabbiaknal hosszabb impulzushossz elényét. A 4. abran lathato a mért THz energia a
pumpal6 energia fiiggvényében. 50 mJ pumpald energidval sikeriilt 125 pJ energiaja THz-es
impulzusokat eldéllitani. Ez a THz energia 2,5-szer nagyobb, mint az eddig publikalt
legnagyobb THz energia, ami 50 uJ volt, 100 fs-os pumpalést hasznalva [8]. Az altalunk elért
0,25% hatasfok Otszor nagyobb, mint a [8] hivatkozésban leirt érték. A THz energia
csokkenése a legnagyobb pumpald energia esetében (4. dbra) a LN-ban fellépd négyfotonos
abszorpcidnak tulajdonithato.
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4. abra. Mért és szamitott THz energia a pumpalé energia fliggvényében.
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Osszefoglalas

Optimalis tervezési paramétereket adtunk meg a leképezést hasznald dontott impulzusfronta
THz gerjesztd elrendezésre [9]. Kimutattuk, hogy a szokdsos 800 nm-nél hosszabb pumpald
hulldmhosszakat, valamint dontott impulzusfrontot hasznalva félvezetd anyagok (pl. ZnTe,
GaP) alkalmasak a LiNbOj3-hoz hasonlo, vagy azt meghaladé THz keltési hatasfok elérésére
[9]. Numerikus szamitasok segitségével megmutattuk, hogy optikai egyeniranyitassal LN-ban
dontott impulzusfrontl gerjesztést hasznalva az elérheté THz energia és térerdsség jelentdsen
(egy, ill. két nagysagrenddel) novelhetd, egészen a 10 mJ, 100 MV/cm szintig [10]. A THz-
keltés hatdsfokdnak novekedése harom {6 tényezének kdszonhetd: (i) optimalis, ~500 fs-os
pumpald impulzushossz hasznalata; (i1) THz abszorpcid csokkentése a LN kristaly hiitésével,
(iil)) nagy pumpald energia és pumpalt felillet haszndlata, amit féleg a kontaktracsos
impulzusfront-donté elrendezés tesz lehetdvé [14]. Kisérletiinkben eldallitottuk az eddigi
legnagyobb, 125 pJ energidji THz-es impulzusokat, az eddigi legnagyobb, 0,25%-o0s
hatasfokkal [15].

3. THz-es impulzussal segitett attoszekundumos impulzus eléallitas

Az ilyen extrém nagy, tobb 10 MV/cm térerdsséggel rendelkezé THz-es impulzusok szamos
Uj alkalmazéasi lehetdséget kinalnak. Példaul, ha a kozeli infravords (IR) pumpélod
lézerimpulzus mellett nagy csucs-térerdsséggel rendelkez6 THz-es impulzust is alkalmazunk
attoszekundumos (as) impulzusok gaz-jetben létrehozott magas harmonikuskeltéssel torténd
eldallitasakor, akkor a THz-es impulzus az IR impulzus iddtartama alatt eltolja a térerdsséget
¢s ezzel megbontja az IR impulzus szimmetridjat. Emiatt egy IR periodusonként nem



keletkezik a pozitiv és negativ térerdsség csticshoz kothetd két as impulzus, hanem csak egy.
(A magas harmonikus spektrum paros és paratlan felharmonikust is fog tartalmazni.) Tovabbi
fontos kovetkezmény, hogy a levagasi frekvencia jelentds mértékben, 100 MV/cm THz-es tér
esetén akar 100 %-al is megndhet [16]. A magas harmonikus spektrum megfelel6 részének
kivagasaval tobbciklust (12 — 15 fs iddtartamu) IR impulzusokkal is lehet egyes as impulzust
kelteni a THz-es impulzus segitségével [16].

C. Serrat és J. Biegert modellszamitasai szerint [17] géz-jetben torténd magas-harmonikus
keltés esetén a gerjesztett térfogat intenziv CO, lézerrel torténd keresztirdnyt, térben
periodikus megvilagitasaval kvéazi-fazisillesztés érhetd el. Eszrevettiik, hogy a javasolt eljaras
technikai okokbol valojaban nem megvalésithatd. Ezzel szemben CO, 1ézer helyett megfeleld
frekvenciaji THz-es impulzusokat haszndlva technikailag kivitelezhetd kvézi-fazisillesztd
elrendezést lehet megvaldsitani. Szegedi és kolozsvari egylittmitk6dé partnereink 3D nem-
adiabatikus modellszdmitasai szerint mar SMV/cm THz-es térerdsség is elég ahhoz, hogy a
levagasi frekvencia kozelében a harmonikusok intenzitasa szdzszorosra novekedjen [18].
Tovabbi haromszoros ndvekedés érhetd el akkor, ha a THz-es impulzusok megfeleld csorppel
rendelkeznek [18].

4. Toltott részecskék manipulacioja extrém THz-es impulzusokkal

Az extrém nagy térerdsségli THz-es impulzusok tovabbi alkalmazasi lehetdsége lehet
relativisztikus elektroncsomagok, vagy lézerplazmaval keltett protoncsomagok manipuléléasa,
példaul gyors eltéritése, idobeli fokuszalasa, gyorsitdsa, monokromatizalasa. Elkezdtik e
lehetoségek feltarast részecske-részecske kolcsonhatds tipusi numerikus modszerek
segitségével.
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5. abra. Elektroncsomag alakja THz-es optikai kapun torténé athaladas utan a csomag nyugalmi
koordinatarendszerében. Ery,= 100 MV/cm, Q=1 fC, y=50, 6,=c,=4um, 6,=8um. A fokuszalt
csomag hossza a laboratériumi rendszerben Ax = 10 nm. Az optikai kaputdl mért laborbeli tavolsagok
az abrak felett vannak feltiintetve.

Kaplan és Pokrovsky 2009-ben javasoltdk az optikai kaput elektroncsomagok idébeli
fokuszalasara [19]. Optikai kapun itt két, egymassal szemben haladd lefokuszalt
l1ézernyalabbal eldallitott allohullamot értiink. Az elektroncsomag haladjon az all6hulldm azon
sikjaban, ahol a térerdsségnek maximuma van, és hasznéaljunk olyan polarizaciot, hogy az
elektromos tér az elektronok haladasi iranyaban oszcillal. Ilyen elrendezésnél az
elektroncsomag kiilonb6z6 részeire az allohullam mas és mas atlagos fazist tere fog hatni. Az
elektroncsomag egy részét gyorsitani, mas részét viszont lassitani fogja az optikai kapu. Az
elektroncsomag és az optikai kaput létrehozo 1ézerimpulzus megfeleld relativ késleltetése
esetén a csomag eleje fog lassulni, a vége pedig gyorsulni. Ilyen esetben megfeleld repiilési
hossz alatt az elektroncsomag hossziranyban igen jelentdsen Osszenyomodik, idében



fokuszalodik [19]. A gyakorlatban eldallitott elektronnyaldbok legalabb néhany mikrométer,
de tipikusan néhany 10 mikrométer méretiiek. Emiatt nem lehet -az eredeti elképzelésnek
megfelelden-, 1 mikrométer hullamhossz 1ézereket haszndlni. A THz-es impulzusok tobb
szaz mikrométer hulldmhossza viszont tokéletesen illeszkedik a tipikus elektroncsomag
mérethez. Numerikus szamolasaink szerint 100 MV/cm térerdsségli THz-es impulzusokkal
megvalosithaté THz-es optikai kapu [20].

Az 5. 4bra egy y= 50 relativisztikus faktorral rendelkezd Q. = 1 fC Ossztoltésii
elektroncsomag térbeli alakjat mutatja az optikai kaputdl kiilonb6z6 tavolsagra. Lathato, hogy
az optikai kaputol 833 mm-re hosszirdnyban fokuszalodik a csomag. A repiilés irdnyaban a
mérete nem nagyobb, mint 10 nm. (Az abrdn a csomag sajat rendszerében vannak abrazolva
az elektronok. A labor rendszerben a hossziranyu méret 50-szer kisebb.) Egyciklusu,
megfeleld frekvencidji THz-es impulzusoknak az igy fokuszalt elektroncsomagon torténd
(Thomson) szorasaval varhatdéan elé lehet allitani egyciklusi EUV — MIR impulzusokat.
Ennek (elsdsorban a keletkezd impulzus energidjanak) a tovabbi vizsgalata sziikséges. Ha
megvaldsithatd, és gyakorlati alkalmazasokhoz megfeleld az energia, akkor ennek nagyon
nagy jelentdsége van (példaul az ELI-ALPS szempontjabdl is).

Az extrém nagy térerdsségli THz-es impulzusok tovabbi alkalmazasat jelentheti révid
periddust undulatorként torténd alkalmazasa [20,21].
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