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A kutatds soran végzett munka megfelel a kutatdsi szerzOdésben foglaltaknak. Emellett az
elézetes tervben még meg nem nevezett, Uj anyagok vizsgalataban is értiink el eredményeket,
Uj modszereket is alkalmazva. A kutatdsok elhuzoddsa miatt az eredetileg 4 évre tervezett
projektet 1 ¢évvel meghosszabbitottuk. A résztvevok személyében nem tortént lényegi
valtozas, mindossze Malicskd Laszld részmunkaiddés nyugdijas munkaideje csokkent le
idékozben nulléra, illetve Hajdara Ivett egyetemi hallgato statusza valtozott PhD hallgatora. A
kutatasban foglalkoztatottak szama teljesidé-egyenértékre (FTE) atszamitva 3.46/¢év.

Az elért eredmények bemutatdsa témak szerint csoportositva:

Fotorefraktiv kristalyokba ¢és hagyomanyos holografikus anyagokba irt fazis-
hologramok valamint hullamvezetok vizsgalata

Modszert dolgoztunk ki fotorefraktiv holografikus racsok profiljanak iddbeli valtozasa
megfigyelésére, faziskontraszt- és interferencia mikroszkopidval. Segitségével meghataroztuk
vékony (d=300 pwm) LiNbOs:Fe kristalyba irt, 2 - 12 um réacsallandoji holografikus racsok
profiljanak idoéfliggését. Eredményeink azt mutattdk, hogy az interferencia mikroszkopia
alkalmasabb a racsprofilok kvantitativ meghatarozasara. Az interferogramok kiértékelésére a
kozvetlen nemlinedris illesztésen alapulé modszer bizonyult a legpontosabbnak. [19,25,37]

A fotorefraktiv racsok profiljanak in-situ megfigyelésére holografikus interferometrikus
rendszert terveztiink. Az egyik valtozat analdg, a masik digitalis holografikus interferencian
alapul. Kisérleteket végeztiink mikroszkopikus méretii teszttargyak (8 um x 300 pm, 1:1
kitoltési tényezdjii, haromelemli Ronchi-racs) digitalis hologramjainak felvételére és
numerikus rekonstrudldsara. Eredményeink szerint mar viszonylag egyszerli kisérleti
Osszeallitassal is lehetséges a 8 pm-es teszttdrgyak digitalis holografikus rekonstrualasa.
Megallapitottuk, hogy ily modon a fotorefraktiv holografikus racsok felépiilése valds idében
is megfigyelhetd. [3]

Az altalunk kifejlesztett, Bragg-diffrakcion alapuld topografikus rendszerrdl megmutattuk,
hogy az Osszedllitds alkalmas a hullamkeveréssel eldallitott racsok idéfejlédésének beirds
kozbeni vizsgalatira és fotorefraktiv anyagok kvantitativ karakterizaciojara. Kisérletileg
megmutattuk, hogy LiNbOs-ban kéthullimkeverés esetén a fotorefraktiv torésmutatdracs
amplitidojanak térbeli eloszlasaban jelentkezd szoliton-szerti cstics alakja mar felépiilés
kdzben is hasonld a stacionarius allapotbeli¢hez, és a helyét sem valtoztatja felépiilés kdzben.
A négyhullamkeverés elméletét és numerikus szamitasi modszerét kiegészitettiik, figyelembe
véve a kozeg komplex valaszat, célul tlizve ki, hogy mind a lokdlis és nem lokalis
fotorefraktiv valaszt, mind pedig a stabil, az oszcillald6 és a kaotikus tartomanyokat
egyidejlileg lehessen leirni. A racs amplitidd profiljadra és a kimend intenzitasokra —
kéthullamkeverés esetére — az abszorpcidt is figyelembe vevd altalanos megoldast adtunk.
[4,13]



Meghataroztuk nagyszamu, holografikus emulzioban felvett és tobbféleképp kidolgozott
fazishologram torésmutatd-eloszlasat faziskontraszt mikroszkopia segitségével. Kiszamitottuk
atlagos expozicid és a beirt interferenciakép modulacidja, illetve a szintelenités elotti
denzitasmodulacié fiiggvényében. Igy a hologramok rogzitésének érzékenysége, linearitasa és
dinamikus tartomdnya kozvetleniil Osszehasonlithatova valt a kiilonb6zd processzalasok
esetében. A faziskontraszt mikrofotok Fourier-analizisével meghataroztuk a hologram
nemlinearitasat jellemzé masod- és harmadrendii felharmonikus racsok abszolut és relativ

cres

csatolt hulldm elmélet altal megjosolt negyedrendil felharmonikust. [1,2,17,18]

Féziskontraszt (transzmisszids) és interferencia faziskontraszt (reflexids) mikroszkopia,
valamint felszini profilometria segitségével meghataroztuk amorf és kristalyos optikai
anyagokban ionimplantdldssal és kozvetlen lézeres beirdssal készitett sik- és csatorna
hullamvezetok paramétereit (laterdlis méretek, integralt torésmutato-valtozas). A fenti
modszerekkel meghataroztuk erbiummal adalékolt tellurit tiveg mintdkban szilicium maszkon
keresztiili N ionimplantalassal készitett csatorna-hullamvezetdk torésmutatd-modulaciojat,
illetve felszini profiljat az implantalt dozis fiiggvényében. Az elvégzett kisérletek azt
mutattak, hogy a hullamvezet6k az implantalt dozis széles tartomdnyaban miikodnek, mind a
lathato mind a kozeli infravords tartomanyban. Egyes hullamvezetdket A = 980 nm-es fénnyel
megvilagitva az Er'" jonok 4ltal okozott frekvencia felkonverzio figyelhetd meg.
Mikroszkopos vizsgalatok szerint a BijnGeO, kristalymintdkban kialakitott hulldmvezetok
kevésbé szabalyosak, mint a tellurit iivegbe irtak. Az erbiummal adalékolt tellurit iiveg
mintdkba N ionimplantalassal széles dézistartomanyban sik hullamvezetSket irtunk, és
optimalizaltuk azok eléallitasat. [16,26,27,36]

Neutron dozimetria litium-niobatba irt fotorefraktiv raccsal

Megvizsgaltuk a termikus neutronokkal vald besugarzas hatasat kiilonbozo dsszetételii, vassal
adalékolt LiNbOs-ba beirt fotorefraktiv racsra. A kisérleteket 5.5 x10° ¢cm? s neutron
fluxussal, monokromatikus, 0.17 eV energiaji neutronokkal, 6, 12 illetve 16 6ras besugarzasi
idével végeztik. A °Li magok neutron-generalt hasadasa soran felszabaduld energia
elektrongerjeszté hatdsa révén a racs Bragg-diffrakcios hatdsfoka minden esetben
szignifiknsan csokkent. Kisérleteinkben mar 4 x 10° cm™ fluens mellett egyértelmii
csokkenést tapasztaltunk. Ez a fluens ekvivalens személyi doézisban kifejezve 53 mSv-nek
felel meg.

Méréseinket megismételtik 6-os tomegszamu litiumban dus (kb. 95%) °LiNbO;:Fe
kristalymintakon is. Varakozasaink szerint mar néhanyszor tiz perces neutron besugarzas
mellett jol mérhetd diffrakcidshatasfok-csokkenést kellett volna tapasztalnunk, ezért 15, 30,
60 ¢és 240 perces besugarzasi idOkkel végeztilk a kisérleteket. A méréssorozat negativ
eredménnyel zarult, amit okozhatott a kristaly oxidacids allapotanak téves becslése és ezzel
Osszefiiggésben a til révidre tervezett besugarzasok, a besugarzasi elrendezésnél a mintak
elhelyezési problémaja, a referenciamintdkra esetleg véletleniil szérddott neutronfluxus, a
kristalyban °Li magas koncentracidja miatti sokkal rovidebb neutronelnyelédési uthossz
okozta ismeretlen hatds, vagy akar a korabbi fotorefraktiv racsok spontan termikus fixalodasa
¢s a neutronelnyelddés soran gerjesztett elektronok altali eléhivasa.

Megmértiik tovabba a kristaly felaktivalodasi sugarzasat. Megallapitottuk, hogy a besugarzas
befejez0dése utan 1 nappal mar csak akkor lehet a mintanak veszélyes radioaktiv sugarzasa,
ha azt a mérési tartomany felsé hataranal is tobb nagysagrenddel nagyobb neutron fluens érte.
[14,22]



A fotorefraktiv viselkedést befolyasolo adalékok és szennyezdk vizsgalata LiNbOj3
kristalyokban

LiNbOj; kristalyba beépiilo Mg ionok hatasanak vizsgalata

A LiNbO; kristdly lézersériiléssel szembeni ellendllasa Mg adalékolas hatasara
nagysagrendekkel megnd egy adott kiiszobkoncentraciondl. Széles oOsszetétel és Mg
koncentraci6 tartomanyban vizsgaltuk adalékolt LiNbO; kristdlyok UV abszorpcids élét,
Raman spektrumat és a kristalyracsba szennyezdéként beépiilt OH™ ionok infravords rezgési
spektrumat. Megmutattuk, hogy ezen moddszerek kombinaldsa megfeleld kalibracio
segitségével alkalmas a kristadlyok Mg tartalmanak és Li/Nb ardnydnak meghatdrozédséara és
hozzéasegit egy adott alkalmazas céljara optimalis tulajdonsagi kristaly kivalasztasahoz.
[10,12,15,33,34]

Mivel a LiNbOs;:Mg kristalyok optikai tulajdonsdgai a Mg felesleggel romlanak, fontos a
kiiszobkoncentracid felett lejatszodd mechanizmusok vizsgalata. A kiiszobon tali Mg-ot
tartalmazé LiNbOs kristalyok infravords abszorpcids spektrumaban fiités hatasara egy, a Mg
feleslegtol fliggd, karakterisztikus homérsékleten megjelenik a kiiszob alatti kristalyokra
jellemzdé OH sav. A hdmérséklet novelésével az e sav alatti teriilet nd, mig a ,,kiiszob feletti”
sav teriilete csokken. Meghataroztuk a két OH beépiilési helyre (kiiszob alatti és feletti
hibaszerkezetekre) jellemz0 termikus aktivacios energia kiilonbségét: 0.25+/-0.02 eV. [11]

A fotorefraktiv viselkedést kézvetve befolydasolo adalékok LiNbOs-ban

LiNbOs-ban ¢és az ~5.5 mol% koncentracidos kiiszob folott adalékolt LiNbOs;:Mg-ban
vizsgaltuk a metastabil elektroncsapdakat is, melyek a mély csapdak (pl. Fe*”*, Mn*"*")
mellett szdmos jelenségben, igy a hologramok beirasanal is szerepet jatszanak. Ilyen sekély
csapdaba esett elektronpolaronok a termokémiailag redukalt kristdlyokban optikai
abszorpcioval és EPR-rel megfigyelheté Nb** centrumok, illetve a Ti jelenlétében észlelhet,
hasonlé elektronszerkezetii de némileg stabilabb Ti’" centrumok. Ezek a centrumok kiiszSb
alatti LiNbOs-ban Li racshelyet foglalnak el. Szisztematikus Gsszehasonlitd vizsgalatokkal
megmutattuk, hogy az analdg csapdaallapotok LiNbOs:Mg-ban sekélyebbek — dsszhangban
azzal, hogy itt Nb racshelyen taldlhatok a megfelel6 modosult NbNb4+ és TiNb3+ centrumok. A
fotorefraktiv viselkedést tehat mind a Mg, mind a Ti adalék modositja, de ellentétes jelleggel.
[5,6]

LiNbO; vizsgalata tranziens abszorpcios spektroszkopiaval

Intenziv nanoszekundumos z6ld 1ézerimpulzusok segitségével atmeneti valtozasokat hoztunk
létre az optikai abszorpcioban, ¢s a fényindukalt tranzienst polaronok megjelenésének és
rekombinacidjanak tulajdonitottuk. Kiiszob alatti LiNbOs-ban O lyuk- és NbLi4+ kotott
elektronpolaronok keletkeznek, jellemzdéen ~0.4 ms-os idéallanddval, mig a kiiszob felett
adalékolt LiNbO3:Mg-ban keletkezé O és szabad Nby,'~ polaronok két nagysagrenddel
gyorsabban rekombindlnak. A lathato ¢és az infravOorés tartomanyban  észlelt
abszorpcidvaltozasokat kiilonb6zé LiNbO; mintdkban Osszehasonlitva (kongruens LiNbO;
redukci6 el6tt és utan, valamint kiiszob alatti és feletti LiINbO3:Mg), meghataroztuk az eddig
ismeretlen abszorpcids hataskeresztmetszeteket valamennyi polaronfajtara tovabba a Nby;* -
Nbny' " bipolaronokra is. [38,43,44]



Hidrogénion-koncentracio meghatarozasa holografikus uton

A termikus hologramrogzitésben részt vevo ionok aktivacios energidjanak meghatarozasara
kordbban kidolgozott technikanknak, a holografikus szoras modszerének teljesitoképességét,
korlatait, alkalmazhatdsdganak feltételeit részletesen elemeztiik. A feltételekre explicit
egyenldtlenséget vezettiink le a szoras térfrekvencia szerinti elméleti és kisérleti eloszlasara
egyarant kielégitoen illeszkedd kétféle empirikus formula barmelyikének helyességét
feltételezve.

A LiNbOs kristalyokban a holografikus fényszordsra (fanning) alapozva 0j modszert
telitésig beirt holografikus szorasbol a kisszogli és a 90°-ban szor6dd nyalabkomponensek
termikus kompenzacids idéallandojat mértiik lock-in technikaval. A modszerrel kalibracios
melynek értéke A/Ny = (2.5+0.5)x10"® cm, ahol 4 az OH-sav teriiletét jelzi. Ez o= a/Ny =
(2.140.4)x10™" cm?-nek felel meg (ahol & az OH™ abszorpcios sav maximuma), ami az eddig
publikalt, erdsen eltéré adatok tartomanyan beliil helyezkedik el. A modszer teszteléséhez és
pontositasahoz 1j hdkezelési eljarast is kidolgoztunk. [35]

PPLN:Y:Mg kristalyok novesztése és vizsgalata

A periodikusan polarizalt LiNbOs (PPLN) kristalyok optimalis tulajdonsaggal rendelkeznek
THz-es impulzusok, valamint lézerek felharmonikusainak gerjesztésére. Elektromos térrel
létrehozott PPLN kristalyok Raman spektrumén kiilonbozd szerz6k megfigyelték a
ferroelektromos doménhatarokat. Kiilonb6z6 iddtartamii maratasok utdn végzett Raman
szorasi kisérletekkel bebizonyitottuk, hogy a tapasztalhaté anomalidk feliileti jelenségekre
vezethetok vissza. A lézersériilés erdteljesen lecsokkenti a PPLN alkalmazasi lehetOségeit,
ezért meghatdroztuk azokat a Mg koncentracié tartomdnyokat, ahol a ,nem-centralis”
Czochralski médszerrel novesztett kristalyokban PPLN doménstruktiura hozhat6 1étre. [40]

Intrinszik és extrinszik hibak képzodési energiajanak szamitasa LiNbOs-ban

Egy 1j potencialmodell segitségével, mely az eddigieknél pontosabban adja vissza a LiNbO;
kristalyra jellemz6 fizikai allandokat, meghatdroztuk az adalékolatlan LiNbOs kristalyban
lehetséges intrinszik hibak Iétrejottének energiamérlegét. Megmutattuk, hogy a kristaly
sztochiometrikustol eltéré Osszetételét a Li-vakanciamodell irja le energetikailag
legkedvezobben. Megvizsgaltuk a két- ¢s haromvegyértékli adalékok beépiilését, melynek
soran kiilonbozd feltételezett reakcidk esetére kiszadmitottuk a képzddési energidkat.
Meghataroztuk az egyes adalékok altal elfoglalt minimalis energiaji racshibaszerkezeteket és
a megfeleld toltéskompenzacidés mechanizmusokat. [7,23,24]

Sztochiometrikus LiNbO; Kkristalyok novesztése és osszetételének jellemzése

A fotorefrakcios hologramrogzités szempontjabdl kiilonleges tulajdonsagokkal rendelkezd
sztochiometrikus Osszetételli LiNbO; kristalyok flux moédszerrel torténd eldallitasara a K,O-
Li,0O-Nb,Os harmas rendszer mellett kiprobaltunk mas alkali fém oldatokat is (Na,O, Cs,O,
Rb,0). Termoanalitikai, rontgendiffrakcios €¢s UV abszorpcios mérésekkel kimutattuk, hogy
mig a Cs;O és Rb,O megfeleld oldoszernek tekinthetd a kozel sztochiometrikus kristaly
eldallitasahoz, addig a Na,O alkalmatlan, mivel a Na ionok beépiilnek a kristalyracsba. [21]



Megallapitottuk, hogy a LiNbO; kristdlyban mindig jelen 1év0 hidroxidionok rezgési
savjainak (v;=3480 cm’! és v,=3465 cm'l) intenzitdsardnya linedrisan valtozik az dsszetétellel
a 49.7-50.0 mol% Li,0O tartomanyban. Figyelembe véve a termikus hatdsokat is, ez alapjan
egyszerll és pontos modszert dolgoztunk ki a sztochiometrikushoz kozeli LiNbO; kristalyok
Osszetételének meghatarozasara. Osszehasonlitva az eddig hasznalt UV abszorpcios-él
kalibracioval, modszeriink abszolut pontossaga 0.02 mol%. Az OH savok mérésén alapuld
modszer jol hasznalhatd a kiilonbozo alkali fluxbol (K,O, Rb,O és Cs,O) ndvesztett
kristalyok esetén. [28,29]

Vizsgalatok tovabbi optikai anyagokon
KLN kristaly osszetételének vizsgalata

Kisérleteket folytattunk az esetlegesen fotorefraktiv célokra is alkalmazhato, ferroelektromos
kalium-litium niobat (K3Li;NbsO;s5, KLN) kristalyok 1étezési tartomanyanak és Osszetételének
meghatarozasdra. A [K,O]=28-33 mol%, [Li,O]=12.5-20.5 mol% ¢és [Nb,Os]=50.5-55.5
mol% 0Osszetétel tartomanyban végzett szilardfazisu reakciokkal eldallitott kerdmia mintakon
rontgendiffrakcidos modszerrel meghataroztuk a tetragondlis volfram-bronz szerkezetli KLN
szobahdmérsékleti stabilitasi tartomanyat. Megallapitottuk, hogy az a/c racsalland6 arany, a
stiriség ¢és a ferroelektromos Curie-hdmérséklet alapvetden a mintak Nb,Os tartalmatol fligg.
Kidolgoztunk egy hibaszerkezeti modellt, mely szerint a tobblet Nb tartalom Li helyekre épiil
be, ¢és a tobblettoltés alkali kation vakancidkkal kompenzalodik. Megmutattuk, hogy mig az
UV abszorpcids €l csak a kristalyok Nb tartalmatdl fiigg, addig az OH rezgési spektrum,
valamint a Raman spektrum a kristdlyok K/Li ardnyatdl is, igy megfeleld kalibracioval ezen
spektroszkopiai mérések alkalmasak lehetnek az dsszetétel meghatarozasra. [31,39,41]

TGG kristalyok spektroszkopiai vizsgalata

Lézersériiléssel szembeni nagy ellendlld képességli, széles hullamhossz tartomanyban
ateresztd ¢és extrém magneto-optikai tulajdonsdgokkal rendelkezd kobos szerkezetli
Tb3GasO1> (TGG) kristalyokat vizsgaltunk spektroszkopiai modszerekkel. A Ca és Ce-mal
adalékolt TGG kristdlyban a nagy ellenallo képesség ellenére fotokrém és fotorefraktiv
effektus is tapasztalhato, mely jelenségek megértéséhez megvizsgaltuk a kristaly UV
abszorpcids spektrumanak valtozasait hokezelés és 1ézerbesugarzas hatdsara. Kimutattuk,
hogy a 420 nm hulldmhossznal taldlhat6 abszorpcids sav Tb*" ionoktél szarmazik és nem az
irodalomban feltételezett Ce’™-tol. Kidolgoztunk két Gj, a Ce’" ion szerepében kiilénb6zs
modellt, melyek a hdkezelés, illetve bevilagitds hatdsdra végbemend reakcidok
figyelembevételével megmagyardzzak a kisérleti eredményeket. Széles homérséklet
tartomanyban végzett optikai és magneto-optikai mérésekkel meghataroztuk a Tb®" ionok
7F5,6, 5D4,3’2, 5G6,5,4 valamint 5L10,9 Stark atmeneteinek illetve azok kristalytérben torténd
felhasadadsainak energiaértékeit. [20,30]

YAB kristalyok mikroszkopos és elektronmikroszkopos vizsgalata

A lézeroptikai alkalmazdsokra perspektivikus, K;Mo030;9+B,0; fluxbol ndvesztett
adalékolatlan ¢és trivalens ionokkal adalékolt ittrium aluminium borat - YAIl3(BOs)s (YAB) —
egykristalyok kezdeti novekménye opalos, csak a kés6bbi optikai mindségli. Az optikai
mindségli tartomanyokban az Oket hatdrold {110} tipusu habitus laprészeken pasztazo
elektronmikroszkoppal lathaté finom névekedési strukturak alapjan 10° — 10° cm™ diszlokaci6
stiriségeket mértiink, valamint plandris mikrohibak jelenlétét is kimutattuk. A kristalyok



opalos, inhomogén, szemcsés, zarvanyos belsejében elektron diffrakcioval a flux és a YAB
cserebomlasaibol keletkezett, KM0QO4, YsMo0,0, és Y4Al,O9 mikrozarvanyokat detektaltunk.
A hatérolo {110} laprészeken talalt, a lap és olvadék kozti hatarrétegbdl a ndvesztés végén
befagyott, annak Osszetételét Orzd, valamint a belsé mikrokristdlyos tormelékekben,
elektronsugaras mikroanalizissel a Mo és K mellett ugyanazon szennyezd elemeket - Ca, Si,
Ti, Na, Mg, Fe, és Zn - mutattuk ki. Ezzel valosziniileg elséként demonstraltuk kozvetlen
kisérlettel a hatarrétegben feldusult szennyezések dontd szerepét a kristalyok mindségének
romlasaban. [42]

Hidroxidionok tovabbi kristdalyokban

Hidroxidionok nemcsak a fotorefraktiv littum niobatba és KLN kristdlyokba, hanem szamos
mas, levegon novesztett egykristalyba is beépiilhetnek. Els6ként mutattuk ki a szintén optikai
alkalmazasokkal rendelkezd Pbs(GeO4)(VOs):, Bi(M00O4);, PbM00Os, CaMoO4, SrMoOs,
BaWO,, SrWO, ¢és KHo(WOs), kristalyokban a hidroxidionok jelenlétét és széles
hémérséklettartomanyban (8-300 K) vizsgaltuk azok rezgési tulajdonsagait. Meghataroztuk az
anharmonicitasi és fononcsatolasi paramétereket, valamint polarizaciofiiggd mérésekkel a
beépiilt OH™ dipolok kristalybeli iranyat. [8,9,32]



