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A Kkutatasok el6zménye

A fotoemisszié (mas néven kiilsé fotoeffektus, fényelektromos hatas) folyamata
Heinrich Hertz és Wilhelm Hallwachs kozel 130 éves kisérleti eredményei (Hertz,
1887), Lénard Fiilop tovabbi felfedezései (Lenard, 1902) és Albert Einstein 1905-6s
értelmezése (Einstein, 1905) ota jol ismert fizikai jelenség. Amennyiben az elektron
fémfeliiletrdl torténd kilépési munkajat a feliiletre érkezd foton energiaja fedezni tudja,
elektronkibocsatas torténik. A fémek tipikusan 5 eV koriili kilépési munkajat az ennél
nagyobb energiaju ultraibolya fotonok tudjak a legkonnyebben fedezni, ezért fotoaramot
leginkéabb az ibolyan tuli fénnyel lehet eldallitani.

A 1ézerek megjelenésével azonban elég nagy fényintenzitast lehetett elérni ahhoz,
hogy olyan, Un. sokfotonos folyamatokat is meg lehessen figyelni, ahol tobb foton
egyidejii kolcsonhatasara van sziikség ahhoz, hogy elektronkibocsatas (vagy barmilyen
mas eletkronatmenet) torténjen (Voronov és Delone, 1966). A sokfotonos folyamatok, a
fotoionizacid és az ehhez kapcsolodd jelenségek atomokon és molekulakon torténd
megfigyelése és értelmezése nagy hagyomannyal bir a fény-anyag kolcsonhatassal
foglalkoz6 atomfizikusok korében. Az anyaggal kdlcsonhatd 1ézer intenzitasat novelve a
szokasos sokfotonos folyamatokon talmutato, tovabbi fontos felfedezések is sziilettek,
mint példaul a kiiszobfeletti fotoionizacioé (Agostini et al., 1979). Magasabb
lézerintenzitasoknal az atomi vagy a fémfeliileti potencialt a 1ézerimpulzus tere olyan
jelentésen torzitani tudja, ami akar lehetévé teszi az elektron alagutazadssal torténd
kilépését is. Az ilyen folyamatok vizsgalata a nyolcvanas évek végén elvezetett a
magasrendii felharmonikuskeltés felfedezéséhez (Ferray et al., 1988), ezen keresztiil
pedig — tiz évvel az elsé javaslat (Toth és Farkas, 1992) publikalasa utan — az
attoszekundumos  folyamatokkal foglalkozé tudomanyteriilet kisérleti aganak
megsziiletéséhez (Hentschel et al., 2001). A sokfotonos emisszidhoz sziikségesnél
nagyobb intenzitasnal lejatszodo folyamatokra az ,.erds-tér kolcsonhatdsok™ (strong-
field interactions) elnevezést hasznalja a kutatoi kozosség.

A fizikai intuicid és a kvantummechanika torvényei szerint a lézer-atom
kolcsonhatasoknak megfeleltethetd folyamatoknak kell lejatszodniuk akkor is, amikor a
Iézernyalab fémfeliilettel hat kolcson. Az analog folyamatok (sokfotonos, kiiszobfeletti
¢s alaglt-fotoemisszid) kimutatdsit azonban megnehezitette, illetve sok esetben
ellehetetlenitette az, hogy az atomokkal €s molekuldkkal ellentétben itt a kolcsonhatas
nem egy izolalt kvantummechanikai rendszerrel, hanem egy Kkiterjedt szilardtesttel
torténik. A kisérleteknél, még ha ultranagy vakuumot ¢és tokéletesen
adszorbeatummentes, egykristaly-fémfeliiletet hasznalunk, akkor sem tekinthetiink el
olyan kollektiv hatdsoktdl, mint példaul a fémbeli elektronok egyiittes valasza a
gerjesztésre vagy tértdltési effektusok a fotoemisszié utdn. A fizikai alapjelenségek
vizsgélatdhoz ezért olyan Uj kisérleti megkozelitések kellettek, mint példaul a
nanoemitterek (nanotiik) és kevés optikai ciklusbdl allo lézerimpulzusok hasznalata.
Ezekkel aztan meglepden késén, a 2010-es években valt lehetéveé példaul a kiiszobfeletti
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fotoemisszio elséként megvalodsitott teljesen tiszta €s egyértelmii kimutatdsa (Kriiger et
al., 2011).

Lézerterek nagy térbeli ¢és/vagy idobeli lokalizacioja tehat mind a fizikai
alapjelenségek vizsgalata mind az alkalmazasok szempontjabdl igen nagy jelentoséggel
bir. Az elektromagneses tér energidjat az impulzuskompressziés modszerek
tovabbfejlesztésével sikeriilt idoben koncentralni. A kiilonb6zé impulzusdsszenyomasi
modszereknek a femtoszekundumos I€zertechnologiaban nagy hagyomanyai vannak és
jelenleg is aktiv kutatasok zajlanak ezek tovabbfejlesztésére.

Elektromagneses tereknek a hullamhossznal kisebb térbeli tartomanyra torténd
koncentralasara is 1éteznek ismert modszerek az optikai tartoményban, melyek féleg un.
feltileti plazmonokhoz kothetok. A feliileti plazmonok a fémfeliileti toltéssiiriség
kollektiv oszcillacidi, melyek legcélszeriibben fénnyel torténd gerjesztéssel hozhatok
létre. A feliileti plazmon kvazirészecske elektromagneses térrel valod csatolasa esetén
beszélnek feliileti plazmon polaritonrdl. Ennek tovabbi érdekes tulajdonsaga, hogy a
feliilethez kotott, evaneszcens jellege miatt az elektromagneses tér hullamhossza alatti
lokalizaciot tesz lehetové. Az elektromagneses tér koncentracioja miatt masik fontos
jellemzdjiik a plazmonkeltéssel egyiitt jaré Un. térnévekmény (,,field enhancement”),
mely soran akar a gerjeszté fény térerésségének tobb szazszorosa is megjelenhet pl.
plazmonikus nanorészecskék kozvetlen kozelében (Schuller et al., 2010). A két (extrém
idébeli és térbeli) lokalizacids tulajdonsag egyidejii kihasznalasara azonban kevés
példat talalunk, a femtoszekundumos és szub-femtoszekundumos ultragyors fizika
vizsgalatainak homlokterében eddig féleg atomok és molekulak alltak.

Feliileti plazmonoknak két fontos fajtdja létezik. Haladohullamként 1étrehozhatok
kiterjedt fém vékonyrétegen, ezeket halado feliileti plazmonnak (HFP) nevezik és
fénnyel torténd gerjesztésiik csak egyedi geometridval oldhatdo meg specialis diszperzios
relaciojuk miatt. Toltésszétvalasztast fém nanorészecskekben is lehet indukalni, a
rezonans toltésslirliség-oszcillacid adott részecskeméret és —geometria mellett szintén
rezonansan meghajthatd kiilsé fénnyel. Az igy keltett oszcillaciora és az ehhez
kapcsolodo elektromagneses térre a szakirodalomban a lokalizalt feliileti plazmon (LFP)
kifejezést hasznaljak.

Fenti tulajdonsagaik miatt feliileti plazmonok a tudomény és technika szamos
teriiletén talaltak alkalmazast. Fontos szerepet jatszanak a feliilet altal erdsitett Raman-
spektroszkopia (,,surface enhanced Raman spectroscopy,” SERS) jelszintjének sok
nagysagrenddel torténé novelésében (Nie és Emory, 1997), hatékony bioszenzorok
eléallitasaban (Anker et al., 2008), optoelektronikai alkalmazasokban (Koller et al.,
2008; Falk et al., 2009) vagy akar napelemek hatasfokanak novelésében is (Atwater és
Polman, 2010).

A feliileti plazmonok térndvekménye ¢€s nanolokalizacios tulajdonsaga egy
tovabbi, eddig kevésbé kiaknazott lehetdséget is magaban hordoz. Egy néhany tizszeres
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térnovekménnyel egyiitt jard ezerszeres helyi intenzitdsndvekedés lehetdvé teszi azt,
hogy un. erds-tér fény-anyag kolcsonhatdsi folyamatokat a szokasos erdsitett
1ézerrendszerek helyett akar egyszerti femtoszekundumos 1ézeroszcillatorokkal hozzunk
fotoaramok akar harom-négy nagysagrenddel torténd novelését észlelték feliileti
plazmonkeltés hatasara (Tsang et al.,, 1991). Feliileti plazmonok elektromagneses
terében tovabba a fotoemittalt elektronok hatékony gyorsitasi folyamatat is
demonstraltdk (Zawadzka et al., 2001; Kupersztych et al., 2001; Irvine et al., 2004).

Az igéretes kezdeti kisérletek utan a lehetdségek kiaknazasa az ultragyors
tudomany és a plazmonika eszkozeinek és modszereinek egyiittes felhasznalasaban
rejlett. Jelen értekezésben tobbek kozott erre is bemutatok szamos kisérletet, melyekkel
els6ként sikeriilt erds-tér plazmonikai alapjelenségeket demonstralnom. Az ezen a téren
2005/2006-t61  kezdeményezett  kutatdsaimmal és a  véghezvitt  jelentds
laborfejlesztésekkel —nemcsak az  MTA  Wigner Fizikai  Kutatokdzpont
femtoszekundumos kisérleti kapacitdsait fejlesztettem tovabb, hanem két fontos,
korszeri kutatasi irdnyt is meghonositottam. Egyrészt a femtoszekundumos
1ézertechnologidra €piild ultragyors tudomany teriiletén végzett alapkutatasokat kezdtem
meg, jol kiegészitve az Intézetben mar meglévé femtoszekundumos I1ézer- és
tikorfejlesztési hagyomanyokat, valamint a (nano- és pikoszekundumos) fény-anyag-
kolesonhatéasi jelenségek kutatasat. Masrészt orszdgosan is elsdként az ultragyors
nanooptika tudomanyteriiletén folytattam kisérleteket, melyek, mint azt az alabbiakban
bemutatom, hazai kisérletek, valamint Budapesten fejlesztett miiszerekkel végzett
mérések eredményeinek magas impakta folyodiratban (Nano Letters, Scientific Reports)
torténd kozlését tették lehetdve.

Célkitiizések

A kutatasaim kezdetekor terjedtek el az olyan 1ézerek, illetve 1ézerrendszerek, amelyek
eldszor tudtak az optikai peridodusidével Osszemérheté impulzushosszat biztositani
(Brabec és Krausz, 2000; Dombi et al., 2004). llyen, Gn. kevésciklusa impulzusok
esetén a fény-anyag-kolcsonhatasi jelenségeket mar nem lehet a szokasos mddon, az
impulzusburkol6 altal meghatirozottnak tekinteni, hiszen a burkol6 helyett a tényleges
optikai hullamforma jatssza a meghatarozo szerepet (Brabec és Krausz, 2000). Ennek
els6 példait a lézeres atomfizikai kutatdsok (pl. attoszekundumos impulzusok
eloallitasa) soran fedezték fel. A kétezres évek elején ezért még nem voltak ismertek
olyan kisérleti eredmények, melyek az extrém rovid (kevésciklust) 1ézerimpulzusok és
szilardtestek kolcsonhatéasat targyaltak volna.

Feliileti plazmonok keltése a 1ézer-szilardtest-kdlcsonhatasok egy kiilondsen is
érdekes esetét jelentik. A mar bemutatott, a tér-nanolokalizacioval és sokszoros
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térnovekménnyel kapcsolatos lehetdségek, valamint a minden korabbinal rdvidebb
lézerimpulzusok megjelenése felvetették a fény egyideji tér- ¢és iddbeli
Fotoelektronok kibocsatasa és azok nanométeres skalan megvalosulo oszcillacidja pedig
éppen ennek a tartomédnynak a szonddzésat igérte. Ezért célul tiiztem ki azt, hogy a
legkorszeriibb 1ézerrendszerekkel, kevés optikai ciklusbol allo 1ézerimpulzusokkal
vizsgéljam a feliileti plazmonok 4altal erdsitett fotoemisszié ¢és elektrongyorsitas
folyamatat.

A fenti alapkérdés tobb részproblémara bonthat6. Természetesen mertiil fel, hogy
lehetséges-e kevés optikai ciklusbol 4allo 1ézerimpulzusokkal 6sszemérhetéen rovid
idOtartamu  feliileti plazmon hullimcsomagokat kelteni. Ilyen hullamcsomagok
felhasznéldsa hasonl6 attdrést hozhat az integralt és nanooptikdban, mint amit a kevés
optikai ciklust impulzusok megjelenése hozott a 1ézerfizikaban, 1) tudoményteriilet (az
attofizika) megjelenését téve lehetdvé. Miként lehet az ilyen extrém rovid feliileti
impulzusokat helyesen karakterizalni? Kevés optikai ciklusu impulzusok segitségével
lehetséges-e plazmonos alagitemissziot indukalni fémfeliiletekr6l, valamint ultrarévid
plazmon-hullamcsomagokkal hatékonyan lehet-e a fotoelektronokat keV-os energidig
gyorsitani a fémfeliilet nanométeres kornyezetében? Ezen kérdések megvalaszolasahoz
korszerii fényforrasokhoz adaptalt 0j kisérleti modszereket is ki kellett dolgoznom.

A kapcsolodo feliileti plazmonos fotoemisszids €s elektrongyorsitasi jelenségeket
korabban komplikalt numerikus modellekkel vizsgaltak, melyek a Maxwell-egyenletek
kozvetlen numerikus megoldasan alapultak (Irvine et al., 2004). A kisérletick mellett
ezért részfeladatnak tliztem ki egy egyszerti modell felallitasat, amely a halado feliileti
plazmontér fenomenologikus leirasan alapul. Ez a numerikus végeselem, valamint
véges differencia-modszerek hasznalatat sziikségtelenné teszi. Fontos volt, hogy az
egyszerlsitések mellett a feliileti plazmonos elektronemisszids és elektrongyorsitési
folyamatokrol helyes képet kapjak, és a kisérletek soran észlelt fizikai jelenségek
hatterét is fel tudjam tarni. A modell segitségével tehat célom volt a feliileti plazmonos
elektrongyorsitas alapjelenségeinek a vizsgélata, pl. hogy ez a folyamat mennyire felel
meg a ponderomotoros elektrongyorsitasrol alkotott klasszikus képnek.

A feliileti plazmonok kutatdsdnak alapkérdései mellett nem lehetett figyelmen
kiviil hagyni a 1ézerfizika ezzel parhuzamos rohamos fejlédését sem. Szintén a kétezres
években jelent meg egy olyan femtoszekundumos lézerfizikai megoldas, amely szdmos
mas alkalmazasi lehetdség mellett az ultragyors plazmonikai kérnyezethez is idedlisnak
bizonyult. A femtoszekundumos 1ézerek széles valasztékabol ugyanis hianyzott egy
olyan fényforras, amely nagy (legalabb kb. 100 kHz-t61 tobb MHz-ig terjedd) ismétlési
frekvenciaval biztosit a kozonséges lézeroszcillatorokénal lényegesen nagyobb
energiaju (tobb szaz nJ-0s) 1ézerimpulzusokat. Ez az impulzusparaméter-tartomany nem
csak a nemlinearis plazmonikai kisérletek és mérémddszerek terén jelent hatalmas
elérelépést, hanem késObbi ultragyors integralt optikai elemek (pl. nanoméretii optikai
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tranzisztorok) fejlesztésének fontos eszkozét nyuajtja. Kb. 15 éve ismert, hogy a kérdéses
impulzusparamétereket specialis, hosszu rezonatoros titan-zafir és (késébb) itterbium-
alapt 1ézeroszcillatorokkal lehet elérni, azonban az impulzusenergia skalazasat és a
rezonatoron kiviili impulzusdsszenyomast a legelsé ilyen lézerekkel nem valositottak
meg. Ezért célom volt Un. hosszu rezonatoros titan-zafir 1ézeroszcillator épitése és a
plazmonikai kisérletek érdekében torténd tovabbfejlesztése, valamint impulzusainak
Osszenyomasa ujonnan elérheté nemlinearis szaloptikai elemekkel. Ebben a témakorben
nem hagytam figyelmen kiviil a lézerfizikai kutatasokbol adédd, am az ultragyors
plazmonika teriiletén kiviil es6 alkalmazasi lehetdségeket sem. Célul tiiztem ki tovabba
olyan lézerfizikai fejlesztéseket is, amelyek a hosszii rezonatoros lézerek altal
megszabott paramétertartomanyon kiviil esd, kevés ciklusu 1ézerimpulzusok hatékony
Osszenyomasat valdsitjadk meg. Az erre épiild fényforrasokkal a késdbbiekben integralt
nanooptikai, nanoplazmonikai rendszerek minden korabbindl gyorsabb miikddtetését
lehet megvaldsitani.

A halado feliileti plazmonokkal végzett femtoszekundumos kisérletek természetes
tovabbvitele a vizsgalatok kiterjesztése plazmonikus nanorészecskékre is. Ezeknek a
mar bemutatott, sokoldali felhasznalasa a spektroszkopidban, szenzorikdban és
fotovoltaikaban kiilonleges aktualitdst ad az ilyen kisérleteknek. Plazmonikus
nanorészecskék a 1ézerimpulzus energidjanak mindharom térkoordinata mentén torténd
nanolokalizaciojat lehetévé teszik, tovabba a késdbbiekben az elektromos tér
amplitidoeloszlasanak hatékony formalasat is nyujthatjak. Célom volt tehat plazmonos
fotoemisszios  kisérletek elvégzése plazmonosan rezondns ¢és nemrezonans
nanorészecskékkel —annak megvalaszolasahoz, hogy a feliilleti plazmonok
elektromagneses tere kozvetleniil felel-e a fotoemisszios €s fotoelektrongyorsitési
folyamatért. A kisérleti eredményeket megfelel6 modellel 6sszevetve szandékoztam az
itt szerepet jatszo fizikai jelenségeket tisztazni azért, hogy a késobbiekben ezeket a jol
karakterizalt nanolokalizalt tereket, illetve elektromos tranzienseket alkalmazasok
céljara is felhasznalhatova tegyem.

Mivel mind az alagitemisszidoba torténd atmenet, mind az elektronok atlagos
oszcillacios energidja kedvezden skalazodik a hullamhossz novelésével, ezért célul
tiztem ki a feliileti plazmonos fotoemisszio €s elektrongyorsitds vizsgalatat a rohamos
fejléddésen keresztiilment kozép-infravords femtoszekundumos fényforrasokkal is. Fém
nanotilk preciz, relativ pozicionalasdnak megvalodsitasdval pedig olyan, két
nanoemitterb6l  4ll6 rendszert szandékoztam megvalositani, amely ultrarovid
lézerimpulzusokkal megvilagitva nanoméretben lejatszoddé nemlinedris jelenségek
vizsgalatara alkalmas, ¢és mintegy demonstracios eszkdozként nanoméretii
vakuumdiodaként is szolgal.
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Vizsgalati modszerek

A vizsgalatokhoz szamos olyan technologiai yjitasra volt lehetdségem épiteni, melyek
az elmult években forradalmasitottak a femtoszekundumos lézertechnologiat. Ezek kozé
tartoznak azok a korszer(i impulzusdsszenyomasi modszerek, melyekkel 1) kevés optikai
ciklusbol allo, 4-6 fs-os lézerimpulzusokat lehet eldallitani vagy akar kozvetleniil a
1ézeroszcillatorban, vagy erdsitett 1ézerrendszerek kimenetén (fleg csucstechnologias
diszperziokompenzald tiikkrok felhasznalasaval (Brabec és Krausz, 2000)), illetve
i) melyekkel ezen extrém rovid impulzusoknak nemcsak a burkolojat, hanem a
hullamformajat (in. vivé-burkold fazisat) is kézben lehet tartani (Dombi et al., 2004).
Kisérleteimhez, a feliilleti plazmonok keltéséhez ¢és karakterizalasdhoz 5 fs-0s
impulzusokat biztositd fazisstabilizalt titdn-zafir oszcillatort, tobbutas erdsitét ¢és
kapillarisos impulzuskompresszort hasznaltam 6,5 fs-0s, 1 mJ-os impulzusokkal.
Impulzuskompresszios kisérleteimhez tovabba fehér szuperkontinuumot biztositd kettds
kapillarisos elrendezést és extrém nagy sdvszélességli autokorrelatort vettem igénybe.

A fazisstabilizalt 1ézereken kiviil felhasznaltam és tovabbfejlesztettem olyan
ujfajta titan-zafir 1ézereket is, melyek kordbban nem ismert paramétertartomanyban
milkddve nagy ismétlési frekvenciaval (néhany MHz) biztositanak viszonylag
nagyenergiaju, 100-800 nJ-os femtoszekundumos Iézerimpulzusokat, mely a
hagyomanyos titan-zafir oszcillatorokhoz képest két nagysagrendnyi novekedést jelent.
Ez az 1) Ilézertipus, mely a rezondtor meghosszabbitdsira ¢és Ujfajta
diszperziokompenzalasra épit, kiilondsen alkalmas barmilyen feliileti plazmonos erds-
tér-jelenség vizsgalatara. Ennek oka, hogy a plazmonos térnévekményt is figyelembe
véve ez a lézer elég nagy csucsintenzitast biztosit a vizsgalandd folyamatokhoz, a nagy
ismétlési frekvencia pedig a mérések gyors elvégzését teszi lehetéveé, hagyomanyos
kHz-es lézerekhez képest nagysagrendekkel hatékonyabban. Ilyen lézerek a 2000-es
évek elején jelentek meg, és részben a bemutatando fejlesztéseknek koszonhetéen
néhany éve mar kereskedelmi forgalomban is beszerezhetok. Kisérleteimhez részben
egy ilyen, 500 nJ-os, 55 fs-0s impulzusokat 5,1 MHz ismétlési frekvenciaval ado 1ézert
részben pedig egy sajat épitésii, konfiguraciotol figgden kb. 200 nJ-os impulzusokat
3,4 MHz-es ismétlési frekvenciaval adod 1ézert hasznaltam 60-80 fs kozti
impulzushosszal.

A felhasznalt fényforrasok esetén egy harmadik fontos fejleményt is sikeriilt
kihasznalnom. A kozép-infravords lézerforrasok jelenleg megfigyelhetd rohamos
fejlodése a lézerfizika torténetében szinte csak a titan-zafir 1ézerek kilencvenes évek
eleji gyors elterjedéséhez mérhetd. A femtoszekundumos miikddésre és erdsitésre
alkalmas lézeranyagok kozép-infravords tartomanybeli hianya miatt olyan 1j
megkozelitések valtak dominanssa, melyek parametrikus erdsitési architektirakra
¢épitenek ebben a  hulldmhossztartomanyban. Ennek  koszonhetden  olyan
femtoszekundumos forrasok allnak rendelkezésre, melyek korabban elképzelhetetleniil
alacsony impulzushosszakkal biztositanak nagy ismétlési frekvenciaji erdsitett
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impulzusokat. Kisérleteimhez ezért egy, a barcelonai Fotonikai Tudomanyok Intézete
(ICFO) altal biztositott, ott épitett kozép-infravords parametrikus erdsitét is hasznaltam
(Chalus et al., 2010), mely 3,1 um-es hulliamhosszal 90 fs-os, 3,8 uJ-0s impulzusokat
szolgaltatott 100 kHz-es ismétlési frekvenciaval.

A plazmonikus mintak készitése soran két alapvetd technologiara tamaszkodtam:
halad6 feliileti plazmonokhoz vékonyrétegeket vakuumparologtatassal allittattam eld,
mig nanorészecskéket elektronnyalab-litografias modszerrel készitettem  tobb
egylittmikodés keretében, amelyek részben a litografids berendezéshez torténd
hozzaférésemet is biztositottak. Fém nanotiiket is magam készitettem a célul kitlizott
kisérletekhez azzal az elektrokémiai maratasi eljarassal, melyet pasztazd mikroszkopiai
modszereknél alkalmazott tiikk készitésére is lehet hasznalni. A fotoemittalt és
plazmontérben gyorsitott elektronok detektalasara a kisérletek egy részében egy sajat
épitésti  ellenteres  elektronspektrométert  hasznaltam, maskor pedig egy
kereskedelemben beszerzett, 5-1000 eV-os elektronok detektalasara optimalizalt
repiilési id6 spektrométert.

A kisérletek soran az ultragyors tudomany olyan alapveté méromodszereit is
kiakndztam és tovabbfejlesztettem mint példaul a lézerimpulzusok iddtartamanak
meghatarozasara szolgald autokorrelacios modszer, valamint kiilonb6zé nemlinearis
szaloptikai jelenségek és modszerek. Hosszii rezondtoros lézerek impulzusainak
Osszenyomasandl kiilondsen hasznosnak bizonyultak a 2000-es években piacra kertilt
nagy modusfeliiletii fotonikus optikai szalak. Ezek a magot koriilvevd fotonikus
struktiranak koszonhetéen még akar 40-50 um-es magatméréd mellett is egymodust
terjedést biztositanak a rajtuk athaladd lézerimpulzusoknak, ezaltal kiilondsen is
alkalmasak az é&ltalam haszndlt specidlis paramétertartomanyban miikkodd I1ézerek
impulzusainak spektralis és/vagy id6beli atalakitasara.

Uj tudoményos eredmények

A rendelkezésemre 4llo, illetve az altalam fejlesztett eszkozoknek kdszonhetben, és az
alapkutatasi célkitiizéseimnek megfelelden az ultragyors nanoplazmonika és az ilyen
tipust alkalmazasokra optimalizalt femtoszekundumos fényforrasok kutatasa teriiletén
végeztem fény-anyag-kolcsonhatasi és 1ézerfizikai Kisérleteket, valamint kisebb részben
elméleti kutatasokat. Az ezeken a tudomanyteriileteken végzett kutatasaim a kovetkezo
6nallé tudomanyos eredmények megsziiletéséhez vezettek:

1. tézispont Kisérleti mddszert dolgoztam ki ultrarévid, néhany fs-0s feliileti
plazmon hulldmcsomagok iddbeli tulajdonsagainak vizsgélatara, és bizonyitékot
szolgaltattam arra, hogy kevés optikai ciklusi 1ézerimpulzusok olyan kevés ciklusu
plazmon-hullamcsomagokat tudnak kelteni, melyek kezdeti idétartama 0sszemérhetd az
azokat kelt6 1ézerimpulzusok iddtartamaval [T1]. Ezaltal egy 0j lehetdséget mutattam
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meg arra vonatkozoéan, hogy miként lehet a lézerfény energidjanak extrém térbeli és
iddbeli lokalizaciojat egyidejiileg megvalositani.

2. tézispont Elsoként végeztem kisérleteket kevés optikai ciklusbol allo
lézerimpulzusokkal torténd, feliileti plazmonok 4altal erdsitett elektrongyorsitasra
vonatkozodan egy sajat épitési ellenteres elektronspektrométerrel [T1]. Bebizonyitottam,
hogy ennek sorédn is hatékony, akar a keV-os tartomanyig terjedd energidju elektronok
hozhatok Iétre a hullamhossz altal meghatarozottnal kisebb kiterjedésti, 200-300
nanométeres térrészben [T1,T2]. A folyamat vivé-burkolo6 fazisérzékenységét azonban a
kiterjedt forras és a feliilet érdessége elmossa.

3. tézispont A feliileti plazmonos fotoemisszio és elektrongyorsitas jelenségeinek
elemzésére és magyarazatara egyszerii, haromlépéses modellt allitottam fel, amely i) a
halado¢ feliileti plazmonhulldm terének egyszerli és pontos analitikus meghatarozasan, ii)
a fotodram tér- ¢és idobeli eloszlasdnak kiillonbdzo intenzitastartomanyokban torténd
modellezésén, valamint iii) a kilépett elektronok mozgasegyenleteinek numerikus
megoldasan, és elektronspektrumok és -szogeloszlasok meghatarozasan alapul [T3,T4].
A modellre épiilé6 numerikus szimulaciok a jelentdsen szamitasigényesebb modellekkel
kozel azonos eredményeket adtak. Felismertem, hogy erésen lokalizalt elektromagneses
térben az elektronok gyorsitasa nem a megszokott skalatérvényeket koveti, amit a
haromlépéses modell alkalmazasa széles paramétertartomanyban jol megerdsitett [T5].

4. tézispont (A) Feliileti plazmonok vizsgalatanal kiilonosen elény6s olyan
lézerek felhasznalasa, melyek nagy ismétlési frekvenciaval bocsatanak ki viszonylag
nagyenergiaju, ultrarovid lézerimpulzusokat. Ezért tovabbfejlesztettem az Un. hossza
rezonatoros titdn-zafir 1ézeroszcilldtorokat az elérhetd impulzusenergia ndvelése
érdekében [T6], illetve a kiilonosen is kritikus diszperziokompenzacios 1épést egyetlen
tikorrel oldva meg [T7], mely egyszeriibb oszcillatorarchitekturat tett lehetévé, és a
1ézer stabilabb mitkodését eredményezte.

(B) Hosszu rezonatoros titan-zafir 1ézerrel 1ij spektralis kiszélesitési ¢és
impulzusdsszenyomasi sémakat valositottam meg, részben az Gn. nagy modusfeliileti
fotonikus kristaly optikai szalakat kihasznalva, melyekkel 70 fs-os nagyenergids
(~200 nJ) oszcillatorimpulzusok akar 15 fs-ra nyomhatok 6ssze [T8,T9]. Ennek kapcsan
felfedeztem a csorpkonverzid jelenségét, mely optikai szalas impulzuskompresszorok
hatékony teljesitményskalazasat és egyszeri impulzusésszenyomast tesz lehetévé [T10].

(C) Felismertem, és megmutattam tovabba, hogy az ilyen tipusu 1ézeroszcillatorok
tetszOlegesen nagyméretli optikai elemek teljes apertardjanak reflexio- és
diszeprzibhomogenitasanak érzékeny tesztelésére is felhasznalhatok [T11].

5. tézispont (A) A 4. tézispontban bemutatott 1ézerfejlesztések felhasznalasaval
elsdként mutattam ki kisérletileg plazmontér altal indukalt erds-tér fotoemisszio
jelenségét fém nanorészecskék esetén [T12]. Lokalizalt feliileti plazmonok még a
halado feliileti plazmonoknal is erdsebb elektromagneses térlokalizaciot tesznek
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lehetévé, ezaltal erds-tér folyamatokat a hullamhossz altal meghatarozottnal kisebb
térrészre koncentraltan, kis intenzitdsok mellett, nagy ismétlési frekvenciaji 1ézerekkel
lehet kelteni. Ez a fajta megkozelités késébb pl. ultragyors, szub-PHz-es optikai
kapcsolok demonstralasanal lesz fontos, ahol erds nemlinearitasokat kihasznalva kell
alacsony szintii jeleket feldolgozni.

(B) Az erés, nanolokalizalt elektromagneses térben hatékony elektrongyorsitast
¢észlelve azt tapasztaltam, hogy a maximalis elektronenergia a lokalizalt plazmont keltd
lézertér intenzitasaval linearisan skalazodik [T12]. Ezért modellt allitottam fel
plazmonikus nanorészecskékrdl keltett elektronok vizsgalatara, mellyel a bemutatott
mérési eredmények értelmezését sikeriilt megvalositanunk. Ennek koszonhetéen azt is
bebizonyitottam, hogy a mért elektronspektrumok nagyenergidju végét nanométeres
hosszon toérténé ponderomotoros elektrongyorsitasi folyamatok hatarozzak meg [T12].
A modell Kkiterjesztésével pedig ki tudtuk mutatni, hogy kevés optikai ciklusa
impulzusokat  szolgaltatd  fényforrdsokkal — miként lehet kevés  ciklus
plazmonoszcillacidkat kelteni, valamint hogy az ezek altal keltett fotoemisszionak az
optikai térrel (vivé-burkold fazissal) torténd, mérhetd kontrolljara praktikusan csak
egyciklusu 1ézerimpulzusokkal nyilik lehetéség [T13].

6. tézispont KoOzép-infravords tartomdnyban mikodd femtoszekundumos
1ézerrendszerrel végzett kisérleteim soran példatlanul alacsony intenzitds (<1 GW/cm?)
mellett mutattam ki erés-tér fotoemissziot halado feliileti plazmonok terében
[T14, T15]. Az elektronok kinetikus energiajanak hullamhossz szerinti négyzetes
skalazasat kihasznalva, 1ényegesen nagyobb energidju elektronokat keltettem igy, mint
az ultragyors tudomanyban bevett titan-zafir 1ézerekkel, hiszen mar 1 GW/cm? fokuszalt
lézerintenzitassal halado feliileti plazmont keltve akar tobb tiz eV-0s elektronokat is
észleltem [T14, T15].

7. tézispont Hatékony laboratoriumi modszert dolgoztam ki egymadssal szembe
forditott nanotiik piezopoziciondlokkal torténd reprodukélhatd kozelitésére, melynek
segitségével megalapoztam egy nanoméretli, miikodé ultragyors vakuumdioda-
elrendezést [T16]. Kisérleteim alapjan optimalis kozelitési modszernek a kovetkezd
bizonyult. Két, vakuumba helyezett, szembeforditott nanotiire egyenfesziiltséget
kapcsoltam, majd az egyik ti sikbeli, lateralis pasztazasaval mértem a tiik kozti d&ramot.
Felismertem, hogy az aram eloszlasanak a félértékszélessége egyértelmii, linearis
kapcsolatban all a tiitdvolsaggal 100 nm alatti tavolsagokig [T16]. Az erre a modszerre
épiild kisérleti elrendezést femtoszekundumos lézerimpulzusokkal meghajtva sikertilt
1 ps alatti id6tartammal aramot indukalnunk a két nanotii kozott, melyet a nanotiik
forditott eléfeszitésével meg lehet sziintetni.

8. tézispont Bebizonyitottam, hogy ujfajta, idStartomanyban optimalizalt
faziskorrigdld  (,,csorpolt”)  tiikorrel 5 fs-nal  rovidebb  idGtartamra  lehet
lézerimpulzusokat 0sszenyomni [T17]. Az ilyen tipusu tiikrok még jelentés spektralis
csoportkésleltetés-oszcillacio esetén is optimalis impulzuskompresszidt biztositanak
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még akkor is, ha az 6sszenyomandé 1ézerimpulzus spektruma kozel oktav szélességii.
Ennek a megoldasnak a tovabbfejlesztése jelentdsen hozzajarult kevés optikai ciklust
1ézerimpulzusok stabil, széles korii eléallitasahoz. Igy a késébbiekben olyan kompakt,
minden korabbinal révidebb impulzust 1ézerforrast is létre lehet hozni nagy (GHz)
ismétlési frekvenciaval, amellyel integralt nanooptikai, nanoplazmonikai rendszerek
minden eddiginél gyorsabb miikodését lehet demonstralni.

Az eredmények gyakorlati hasznosulasa

A 4(A)-(C) és az 5(A)-(B) tézispontokban hivatkozott hossza rezonatoros titan-
zafir 1ézeroszcillatorok, melyeknek kutatdsdban ¢és fejlesztésében a kezdetektdl fogva
részt vettem, id6k6zben a Femtolasers GmbH termékévé valtak, a piacra bevezetett tobb
valtozatbol a legnagyobb energiaji mintegy 650 nJ-os impulzusokat biztosit 4 MHz
ismétlési frekvenciaval és 50 fs-os impulzushosszal, amennyiben rendelkezésre all
15 W pumpald lézerteljesitmény. Hossz( rezonatoros titan-zafir és itterbium-alapt
lézerek kimenetének nagy magatmérdjii fotonikus kristaly szélakban megvaldsithatd
spektralis kiszélesitésével, és impulzusaik Osszenyomasaval kapcsolatos eredmények
szintén termékfejlesztéshez vezettek a tobb csoport altal folytatott kisérleteknek és az
ezekr6l megjelent kozleményeknek kdszonhetéen. A Femtolasers GmbH (jelenleg mar a
Newport-Spectra Physics cégcsoport részeként) XS néven forgalmaz egy erre épiild
kiegészitt, mellyel hossza rezonatoros oszcillatorok impulzusait 15 fs-os id6tartamra
lehet 6sszenyomni akar 350 nJ-0s impulzusenergia mellett.

A 4. és 5. tézispontbeli eredményekhez vezetd budapesti fényforrasfejlesztésnek
¢s a nanooptikai mérdeszkozok és laboratorium kiépitésének nem kis részben
koszonhetden az ezeket magukba foglald infrastrukturat ,,Wigner Femtoszekundumos
Lézerlaboratorium  (FEMTOLAB)”  néven  orszagos  Stratégiai  Kutatasai
Infrastruktiranak nyilvanitottak. Ennek a laboratoriumnak tovabba a Laserlab Europe
halozat tarsult tagi statuszat itélték meg 2012-ben, Budapesten azota is az egyetlen ilyen
laboratoriumként. A laboratoriumot iizemeltetdé kutatocsoport pedig Magyarorszagon
elsoként ,,Max Planck Partnercsoport” statuszt nyert el a német Max Planck Tarsasagtol
2014-ben. Tovabba az egyediilallo, MHz-es ismétlési frekvenciaji titan-zafir
lézeroszcillatorra alapozva egyedi 1ézeres tesztallomast épitettiink femtoszekundumos
optikai komponensek roncsolasi kiiszobének vizsgalatara. Ennek koszonhetden az ilyen
optikai elemek gyartasaban vezet6 Layertec GmbH a budapesti laboratoriumban

crer

fejlesztéséhez is hozzajarultam.

Az 1-3., valamint az 5-6. tézispontokban bemutatott eredmények a feliileti
plazmonok erds-tér kdlcsonhatdsainak vizsgalatara irdnyulnak, ezért foleg alapkutatési
természetiieck. Az alkalmazéasok ¢és gyakorlati hasznosulds a kutatasi ldncolat végén
jelenik majd meg. A kutatdsaim eredményei hosszabb tavon elvezethetnek

10
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elektromagneses terek nanométeres tartomanyban torténd méréséhez a feliileten
Ujraszorodo elektronok segitségével. A mérési elv mikddoképességének elsd, durva
(Thomas et al., 2013), mellyel a nanoti 1 nm-es kornyezetében megvalosulod atlagos
térnovekmény mértékét tudtak meghatarozni. Plazmonikus kozelterek ennél pontosabb,
térben is felbontott vizsgalata és pontos mérése nagy szerepet fog a jovoben jatszani a
felilleti plazmonok minden egyes, mar jelenleg is 1étezé alkalmazasdban a
fotovoltaikatol kezdve a szenzorikan at egészen a spektroszkopiai alkalmazasokig.

Altalanosabban nézve a vizsgalt fizikai folyamatokat, a kozeli jovében
elképzelheté olyan, plazmonkeltés kapcsan lejatszodd nemlinearitasok kihasznalasa,
melyekkel THz-PHz kozotti frekvenciaval optikai jeleket lehet kapcsolni integralt
nanooptikai struktirdk segitségével. Ennek megvalositdsa kozelebb vihet optikai
frekvencian miikodé tranzisztorok épitéséhez, melyekkel a szamitastechnikai
jelfeldolgozas sebessége nagysagrendekkel megnovelhetd lesz.

Az eredmények abban a tadgabban vett értelemben is hasznosultak, hogy az elmult
években tobb attekintd cikk és konyvfejezet irasara is felkértek. Ezek a kovetkezok:
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