Vilasz Prof. Palfalvi Laszl6 opponensi véleményére

K6szondém az opponens munkajat, a dolgozatom gondos atolvasisara szant idét, tamogato és
elismerd biraloi véleményét és elgondolkodtatd kérdéseit. Az észrevételekre és a feltett
kérdésekre azok eredeti sorrendjében az alabbiakban valaszolok.

l. Az attoszekundumos impulzusok amphtadé és faziskontrollja kapesan elért
eredmények [T5] voltak az elso lépések a tetszoleges formaji attoszekundumos
mmpulzusok eloallitasanak iranyaba. Kb. 10 évre ra (2015 kornvékén) részt vett
genetikus algoritmus fejlesziésében a célzott attoszekundumos impulzusstruktira)
eléréséhez [T6. T7]. Kérem vazolja a technika mai allasat a formazott attoszekundumos|

| mmpulzusok tekintetében. és térjen ki az alkalmazasokra is! '

Els6 munkénk a HHG sugéarzas amplitidd- és faziskontrollja terén [Lopez-Martens, 2005]
fontos mérfoldkd volt, hiszen a keltett sugarzas spektralis, térbeli sziirése és a csorp kontrollja
vezetett oda, hogy a kisérleti célteriileten valddi attoszekundumos impulzusokat sikeriilt
elballitani, a 200 as alatti tartomanyban. Az elmult 20 évben egyre rovidiiltek az eléallitott
attoszekundumos impulzusok. Ahogy dolgozatomban is emlitettem, a jelenlegi rekord 43 as
[Gaumnitz, 2017], de az arXivon mar megjelent egy publikacid, ami 25 attoszekundumos
impulzus keltésérél szdmol be [Gao, arXiv]. Az impulzusok roviditése — amely spektrélis
szliréssel kombinalt csérpkompenzacioval érheté el — komoly technologiai elérelépés, de
jelenleg nem latszik még az az alkalmazasi teriilet, ahol kritikus lenne az impulzushossz. Ezzel
szemben sokféle alkalmazist tesz lehetdvé a spektralis szlirés, ami a széles HH sugarzast
néhany harmonikusra (néha szubharmonikusra) szikiti — természetesen az impulzushossz
novelése aran —, €s ezaltal konkrét elektrondtmenetek gerjesztése valosulhat meg [Cucini 2020,
Wang 2015]. A spektrélis sziirést surlodd beesésli racsos monokromatorral, tobbrétegii
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kapcsan lesz még sz0).

A genetikus algoritmust alkalmazé munkainkban a kelt6 nyaléb terének kontrolljaval elérhetd
attoszekundumos impulzusok formaldsat mutattuk be. Mind attoszekundumos impulzusok
roviditésére, mind kettds impulzusok keltésére tettiink javaslatot [Balogh, 2014, Bodi, 2016].
Ebben a munkéaban a kontrollparamétereket a Goulielmakis csoportban kifejlesztett [Wirth,
2011] fényszintetizator alapjan hatdroztuk meg, és munkdank jol illusztralta annak sokrétii
kontrolldlhatosdgat. A fényszintetizatorok (és altalanosabban a killonboz8 frekvenciaju
impulzusokbol koherens kombinacioval elallitott kevert terek) technikai fejlédését, a
kapcsolodo elmeleti €s kisérleti eredményeket, illetve az alkalmazasokat [Cirmi, 2023] tekinti
at. E publikacio 2. tablazata bemutatja a HH sugarzas paramétereinek javuldsa terén elért,
térszintetizalason alapuld eredményeket. Ez a technika lehetévé tette az XUV impulzusenergia
novelését, a spektrum kiterjesztését és hangolhatosagat, illetve az izolalt attoszekundumos
impulzusok kontrasztjanak novelését.

R

A dolgozatomban nem tértem ki ré, de kiilonb6z6 polarizacioji impulzusok kombindciojaval
elliptikusan polaros XUV nyalab kelthet6 [Kfir, 2015], amelynek jelent6s alkalmazésai
lehetnek kiralis molekuldk fotoionizacidjanak vagy magneses dikroizmus vizsgalatiban.



[Borrego-Varillas, 2022]
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| 2. A rétegszerkezet. az alkalmazott anyagok. illetve gyartastechnologial szempontok |

alapjan kérem. hasonlitsa 6ssze a femtoszekundumos technikdban hasznalt csorpolt|
tiikroket az attoszekundumos tartomanyra kifejlesztett tobbrétegii titkorrel! |
|

A disszertacio 4.1-es tézispontjdhoz kapcsolodd projektben az XUV tobbrétegl tikrok
tervezéséhez a savszélesség és a GDD értékek megadasaval, vagyis a tervezési paraméterekkel
jarultam hozza. A rétegstruktira tervezését AS Morlens vegezte ¢s az egylttmlikodo Charles
Fabry de I'Institut d’Optique laboratoriumban készitették. Csorpolt titkor rétegszerkezetet én
nem terveztem, sem az IR-l4thato, sem az XUV tartomanyban, tehat az osszehasonlitast csak a
technologia fizikai alapjai alapjan tudom megtenni.

A csorpolt tiikor alapelve, hogy a véltakozo alacsony (n,) €és magas (1) torésmutatoju
dielektrikum  rétegekbdl  felépiild  strukturaval —kontrolldlni tudjuk a  kilonb6zo
hullamhosszisagi komponensek effektiv bejutasi mélységét. (Ennek alapja, hogy az egyes
réteghatarokon a Fresnel-reflexié miatt 1étrejott elemi sugarak interferenciajaban az erosités a
rétegek optikai vastagsiga (dy €s d,) és a hullimhossz (1) viszonyatol figg, pl. ha a rétegek
vastagsiga egy adott mélységben ny - dy + n,- d, = 7k/2 , akkor effektiven ebbdl a

mélységbdl verédik vissza az adott hullamhosszii sugdr.) A rétegek vastagsdganak
médositasaval elérhetd, hogy a hullimhossz fliggvényében valtozzon a behatolasi mélység,
kovetkezésképp az optikai késleltetés. A tilkorstruktira tervezésekor a rétegek anyaga
(tdrésmutatoja), vastagsdga és szama szabadon viltoztathaté. Minél t5bb réteget hasznalunk,
annal nagyobb mértékben tudjuk kontrollalni a visszaver8dé fenyt. Az XUV tartomanyban a
magas abszorpcié limitalja a hasznalhato rétegszamot, koriilbelil 10-re. (A lathatd
tartoméanyban akar 100 réteget is hasznalnak) A rétegszam altal megengedett
savszélesség/reflexio korlatokat az 1. abran illusztralom. A rétegstruktira tervezésénel az XUV
tartoményban haromféle anyagot alkalmaznak (Mo, Si, B4C) a szabadsagi fokok novelése
érdekében. [Bourassin-Bouchet, 2011]

Mindebbdl azonnal kévetkeznek az XUV csorpolt titkrdk alkalmazhatosaganak, gydrtasanak
nehézségei:

1) Az XUV tartomanyban nem igazin talalhatok ,,magas” torésmutatoju anyagok, ebben a
tartomanyban a torésmutatd tobbnyire 1-hez kozeli. A csérpdlt tikdr mitkodéséhez
sziikséges torésmutato-kiilonbség az abszorpcio kozelében érhet6 el,, tehat a
veszteségek sokkal nagyobbak, mint a lathato—NIR tartomanyban.

2) A hulldmhossztartomény a lathatoban megszokottnal 20-100-szor kisebb, igy a
rétegeknek is ennyivel vékonyabbnak kell lenniiik; ezért ebben a tartomanyban a feliileti
érdességbdl szarmazo egyenetlenség igen jelentds lehet.

3) Az XUV tartomanyban az anyagok abszorpcidja nagy, ezért igen jelentdsek az optikai
komponenseken tapasztalhato veszteségek (pl. az 50%-os reflexio kimagaslonak
mindsiil, tipikusan 20% alatti).

4) Az attoszekundumos impulzusok sdvszélessége t6bb 10 eV, igy a multirétegnek is
extrém nagy savszélességben kell reflektalnia.



Optikai tartomanyban maér a kezdeti tébbrétegli tiikrok is igen jo reflexios képességgel birtak,
Szipoes Robertek 98% feletti reflexidt tudtak elérni 700-1000 nm tartoményban (~ 0,5 eV)
[Szipdes, 1993, Szipdes, 1994]. Az attoszekundumos technolégidban elséként Krausz Ferenc
laboratériumaiban hasznaltak tobbrétegli tiikroket, savsziiré reflektorként, attoszekundumos

impulzusok izolalasara és fokuszalasara. [Kienberger, 2004]
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Mindezen nehézségek ellenére vannak sikeres XUV csorpolt tiikrok tervezésérdl és gyartasarol
sz616 munkak, de a sikerességet (reflexio, illetve a csorp kontrolldlasa tekintetében) mas
tartoméanyban értékeljiik. Komoly eredménynek szamit az 50 eV-ra centralt, 20-30 eV
savszélességli, 10-20% reflexioju csorpdlt tiikér gyartdsa [Bourassin-Bouchet, 2011],
amelynek jellemzdit a 2. abra mutatja.
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2. abra: A széles savi csorpolt XUV tiikér reflexidja és csoportkésleltetése (kér
szimbolumok). dsszehasonlitva egy referencia eziisttiikér altal reflektalt nyalabbal
(haromszog szimbolumok). Megjegyzés, az ezlisttiikor dltal reflektalt nyalab esetén
a GD ¢rtckeket 65 eV f6lott extrapolaltdk. Az abra jobb oldalan a harom anyagbol
allo rétegstruktuara lathato. [Bourassin-Bouchet, 2011]



Tudomasom szerint az elsé XUV csorpolt titkor gyartasat és a csoportkésleltetés mérését a lundi
csoportban, a francia Laboratoire d’Optique Appliquée intézettel egyiittmiikodésben veégeztik
[Morlens 2006]. Ebben a munkéban Mo/Si/B4C rétegrendszereket hasznaltunk, és igazoltuk a
GD hangolhatosagat. A f6 problémanak a torésmutatok pontatlansdgat talaltuk a 20-50 eV
tartoményban, illetve a levalasztott rétegek hullamhosszal &sszemérhetd érdessegbeli és
vastagsagbeli bizonytalansagat.

Az XUV tartomanyban alkalmazhat6 csdrpolt titkrok tervezése tekintetében [Hofstetter, 2011]
igy fogalmaz: ,,A lathaté tartoményban kifejlesztett csorpolt tukrokkel ellentétben az XUV
csorpdlt tobbrétegli tikrok megvalositasa uj megkozelitéseket igenyel a szamitogeépes
tervezésben, gyartasban és karakterizalasban, amelyek eddig nem alltak rendelkezésre. ... A
specialisan tervezett, nem periodikus, két vagy harom anyagi rétegb6l készitett tobbrétegli XUV
tiikrok nagyfoku szabadsagot biztositanak az XUV impulzusjellemz8k befolyasolasaban a
tiikrok visszaverddése révén.”

Az XUV kompresszor optimélis racsparaméterei az aberraciok mimmalizalasa alapjan|
i o # . ok % = # . sl
lettek meghatarozva sugarkovetésen alapuld analizis alapjan. ahogy az [T5]-bol kidertil. |

Milven programmal lettek végezve a szimulaciok?
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A biral¢ altal hivatkozott munkéban olasz kollégainkkal egytittmiikodve hasonlitottuk dssze a
strl6do beeséssel megtervezett ricsos kompresszor és megfeleléen megvalasztott anyagu és
vastagsagl fém sziir6k attocsérp kompenzald hatasat. A racsparamétereket az olasz kutatok
hatérozték meg, a cikk hivatkozasai kozott megadott [7]-es publikacié alapjan (,,A ray tracing
simulation was used to find the optimal grating parameters that minimize aberrations following
the procedure described in Ref. [7].”) Az emlitett cikkben [Frassetto, 2008] a szerzOk leirjak,
hogy sajét fejlesztésii szoftvert hasznéltak (,,The modeling of the compressor is done with a
ray-tracing program written by the authors ...”). Egyiittm{ikddéstink soran felmeriilt a
SHADOW (X1) program hasznélata, de végiil feladtuk ezt a kutatédsi iranyt, igy nem volt
szitkségiink tovabbi szdmolasra.
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diszperziés és  transzmisszios  tulajdonsiggal  rendelkezo anyagokok az

|
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attoszekundumos impulzusok chirpjének kompenzalasara?

Természetesen. A dolgozatomban is emlitett publikdciokban aluminium sz{ir6t hasznaltunk
argonban keltett [ Lopez-Martens, 2005], illetve cirkoniumot neon harmonikusok [Gustafsson,
2007] csorpjének kompenzéalasara. Az azota eltelt idében sokat fejlédétt a magasharmonikus-
keltésen alapulé XUV sugarzasok alkalmazasi kore, és mind savsziirésre, mind
csdrpkompenzaciéra sokféle vékony film 4all rendelkezésre. Az ELI attoszekundumos
nyalabvonalaiban szamos sziirét hasznalunk kiilonb6z6 spektralis tartomanyok szelekcidjahoz.
K észletiinkben megtalalhatok tébbek kozott Al, Zr, Te, Mg, Mo, Ti, Py (parylene-N), Sn, Cr,
Fe sziirék, illetve hasznéljuk ezek kombin4cidit is. A 3. dbra az egyik beszallitonknal elérhetd
sziirdk  AteresztGképességi  értékeit mutatia be. Ezek hatarozzak meg, hogy mely
tartomanyokban hasznalhatoak.



A Kramers—Kronig-Osszefiiggések szerint egy anyag diszperzidja negativ GDD-t erds
abszorpciokozeli frekvenciatartomanyban mutat, igy a gyartott folidknak ultravékonynak kell
lennitik. A sziir6folidk leggyakrabban néhany 10-100 nm vastagsaguak, de esetenként akar a
néhany mikront is elérhetik. A sziirdanyagok meghatarozasakor a savatereszt6-képesség
jellemz6i és a mechanikai tulajdonsagok a legfontosabbak. Az aluminium a leggyakrabban
hasznalt anyag; mivel széles az XUV savatereszt6-képessége, kisziiri a lathatd fényt, és kivalo
mechanikai tulajdonsagokkal rendelkezik.
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3. abra: A Luxel altal forgalmazott szlirok transzmisszioja [X2]



| 5. Létejohet-e az attoszekundumos impulzust kelto gazkozegben a gaz diszperzic

karakterisztikdjabél ~ fakadéan olyan mértékii  6nkompresszio. mely soran |

transzformécio limitalt impulzusokhoz jutunk? Mik a korlatok? i

Igen. Attoszekundumos impulzusok csdrpjének kompenzalasa gaz kozeg negativ GDD-je altal
is torténhet. A HHG kozegként is hasznalt nemesgazok, mint példaul az Ar, Kr és Xe, jo
transzmisszioval és bizonyos tartomanyban negativ GDD-vel rendelkeznek. A gaz GDD-je
linearisan hangolhato a kozeg hosszaval vagy nyomasaval. [Kim, 2007, Ko, 2010, Kroon 2014,
Kovacs, 2019]

Nemesgazok anyagi diszperzidjanak  alkalmazisat — attoszekundumos impulzusok
kompresszidjara két példaval illusztralom; ezek a korlatokat is jol mutatjak. [Kim, 2007] és
munkatarsai a kelté argon gazt hasznaltk a keltett sugarzas csorpkompenzaciojara is (4. abra).
A csbrpot a gaznyomason keresztiil folyamatosan tudtak hangolni. A legrovidebb impulzust 40
torr nyomasnal érték el, az impulzusok hossza 206 as volt. Osszehasonlitasként, a Fourier-korlat
200 as lett volna. Megjegyzem, hogy az abszorpcié hatdsara a spektrum besziikiilt, a GD
kompenzécioja kisebb tartomanyban valosult meg.
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4. dbra: (a) Argon gaz (1 mm, 40 torr) transzmisszioja és GDD-je. (b) RABBIT
modszerrel mért GD értékek kiilonbozé gaznyomasok esetén. (A keltés €s
csérpkompenzacio 12 mm argon cellaval, a RABITT karakterizalas He-ban
tortént). [Kim, 2007]

Ha a harmonikusok keltéséhez Ne vagy He gazt hasznalunk, a csorp kompenzildsa nem
hatékony (nincs negativ GDD a haszndlt spektrilis tartomanyban), igy a csOrp
kompenzalasahoz egy tovabbi gazcellat kell hasznalni [Ko, 2010]. A publikacioban leirt kisérlet
soran neonban keltett harmonikusok csdrpjét kompenzaltak argon cellan atvezetve a sugarzast.
Ebben az esetben a masodik cella csupan a csorp kompenzalasaért felel6s, igy nyomasa
szabadon allithat6 a csorp minimalizalasa érdekében .
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5. abra: A keltett harmonikusok intenzitasa (a) ¢s spektralis tazisa (b) a masodik

cellaban jelenlévo argon (25 torr, 9 mm) hatasara (fekete) illetve nélkiile (piros).
Az eredeti harmonikus sugarzas er6sen modulalt, kézel 300 as impulzusokat
tartalmaz. A csorp kompenzacidja révén az impulzusok hossza 63 as-ra
csokkenthetd (Fourier-korlat: 47 as). [Ko, 2010]

Az 5. 4bran reprodukalt eredmények jol mutatjdk a csorp anyagi diszperzidval vald
kompenzalasanak korlatait: a harmonikusok késleltetése a plato teljes tartomanyédban pozitiv
meredekségl, linearis fliggést mutat. Ezzel szemben az anyagok negativ GDD-t csak az
abszorpcios sav kozelében, egy viszonylag keskeny tartomanyban mutatnak, és a GDD értéke
meég itt sem allando. Tehat a csérpdt csak minimalizalni tudjuk, kikiiszobolni nem. Ugyanez
igaz a szlir6kre és az XUV racsos kompresszorra is.

A lundi csoportban mi is végeztliink kisérleteket a gaz céltargy harmonikusok idébeli
szinkronjdra (attocsdrp) gyakorolt hatasanak meghatarozasa érdekében [Ruchon, 2008]. Azt
talaltuk, hogy a kozegbeli terjedés az attoszekundumos impulzusok rovidiiléséhez vezethet,
illetve a gaz az attoszekundumos impulzusok csoportkésleltetését is befolyasolja, ezért
megbizhaté pumpa-proba mérésekhez a kelté gazcella nyomasat stabilan kell tartani. [Kroon,
2014]

Megjegyzem, hogy az attocsérp kompenzalasara ionizalt giz kozeg (plazma) negativ
diszperzidjat is javasoltdk. [Chang, 2018]



6. Terahertzes impulzusok segédtere az attoszekundum-generalas soran a fazisillesztés|
megvalositasahoz egy hatékony lehetéség. A numerikus szimulaciokhoz jellemzoen al
korabeli. kisérletileg elérhetd THz-es impulzusok paramétereit hasznaltak. A terahertzes|
technikik elmult évtizedbeli fejlodése azonban felveti a kérdest. hogy a ma |

! rendelkezésre allo THz-es forrasok optimalisabb feltételeket teremtenek-e az|

’J‘ attoszekundumos impulzusok keltésére nézve?

THz-asszisztalt kvazi-fazisillesztési szdmolasainkban egy konkrét HHG esetet vizsgiltunk
(gaznyomas, IR impulzusparaméterek, fokuszalds), ebben hataroztuk meg a THz impulzus
paramétereit, ami a kvazi-fazisillesztést optimalizalta [Kovécs, 2012; Balogh, PhD]. A hasznalt
paraméterek nem az akkor kisérletileg demonstralt, hanem a kvazi-fazisillesztéshez
optimalizalt értékek voltak. A cikkben targyalt esetben 120 um kozponti hulldmhosszu (2,5
THz), sokciklust (8 ps) impulzusra volt sziikség, amelyben a térer6sség ugyan nem tul nagy (~
5 MV/cm), de mivel a teljes gazcellat (4 mm) ki kellett vilagitania, 70 mJ impulzusenergiara
volt sziikség. A cikkiink irasakor e paraméterek még nagyon tavol élltak az elérhetd értékektol,
és nincs tudomasom arr6l, hogy elérték-e Oket. (A mai technologiaval talan mar
megkozelithetéek.) Nemlinearis litium-niobat kristdlyban a legnagyobb demonstralt energia kb.
14 mJ, 7,5 MV/em becsiilt térerdsséggel (0,2 THz-es frekvencian) [Wu, 2023]. A valtakozo
orientacioji LN lapokbol Osszedllitott kvéazi-fazisillesztett modszer (amit az ELI
laboratoriumaban is demonstraltak) skalazhato lehet nagyobb energidkra, igy potenciélis jellt
lehet javaslatunk megvaldsitasahoz. [Dalton, 2024].

Megjegyezném, hogy ha a HHG paraméterek véltoznak, akkor a THz paraméterek is valtozni
fognak (a koherenciahossz befolyasolja a sziikséges hullamhosszat, a fazisillesztetlenség pedig
a szlikséges térerdsséget).
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