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Roviditések és szakkifejezések

A dolgozatban probalom elkeriilni a csak tul sziik szakteriiletek altal hasznalt
roviditéseket, ehelyett az olvashatosag érdekében Sok esetben inkabb egyszeriisitd, am
a dolgozat kontextusaban egyértelmii széhasznalattal élek (példaul ,.feliileti plazmon™
a ,,feliileti plazmon polariton” helyett). Azon kevés betiiszot és roviditést, melyeket a
fentiek ellenére célszerii bevezetni és hasznalni, az alabbiakban adom meg.

HFP halad¢ feliileti plazmonhulldm

LFP lokalizalt feliileti plazmon

Ti:S titan-zafir (az abrék egy részénél)

CsKD csoportkésleltetés-diszperzid, a csoportkésleltetés korfrekvencia

szerinti derivaltja. Ha ez a mennyiség a frekvenciatol fliggetlen
konstans, akkor ,,linearis csorpnek” is nevezik.

A ,,chirped mirror” kifejezés ,,csorpolt tiikor”, ,,diszperzidkompenzald tiikor™ ill.
,»faziskorrigald tiikkor” magyar forditasai koziil az utobbit hasznalom, és ,,chirp” esetén
fazismoduléciordl irok. A magyar szakirodalomban bevett ,,sokfotonos™ kifejezést
csak akkor hasznalom, amikor valoban ,sok” fotonrdl van szd. Két- vagy
haromfotonos folyamatok gytijtdneveként a ,,tobbfotonos” kifejezés jobban érzékelteti
a folyamat lényegét. Ehelylitt tartom fontosnak megemliteni azt a konvenciot is, hogy
impulzushossz alatt a 1ézerimpulzus idébeli intenzitas-félértékszélességét értem.
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1 Tudomanyos el6zmények

A fotoemisszio, mas néven kiilsé fotoeffektus, vagy fényelektromos hatas kozel
130 éve ismert, €s tobb, mint 100 éve helyesen értelmezett fizikai alapjelenség,
melynek  napjainkban IS szdmos  gyakorlati  alkalmazasa 1étezik az
elektronmikroszkdpidban vagy a fotodetektor-technoldgiaban. A folyamat lényege,
hogy amennyiben az elektron fémfeliiletrdl torténd kilépési munkajat a feliiletre érkezé
foton energidja meghaladja, elektronkibocsatas torténik. A fémek tipikusan 5 eV koriili
kilépési munkajat az ennél nagyobb energidju ultraibolya fotonok tudjak a
legkonnyebben fedezni, ezért fotodramot leginkdbb az ibolyan tali fénnyel lehet
eléallitani.

Heinrich Hertz és Wilhelm Hallwachs korai észlelései és kisérleti eredményei
(Hertz, 1887), valamint Lénard Fiilop tovabbi felfedezései (Lénard, 1902) utan Albert
Einstein 1905-ben adta meg a jelenség helyes értelmezését (Einstein, 1905). A 1ézerek
kora el6tt a fotoemisszié linearis valtozata volt konnyen vizsgalhatd, vagyis amikor
egy foton egy elektront valt ki. Ez a korlatozo tényezé fotoemisszids kisérletek
ultraibolya fénnyel torténd vizsgalatara sziikitette a kisérleti lehetdségek korét.

1.1 Nemlinearis fotoemisszio és fotoionizacio

A lézerek megjelenésével azonban elég nagy fényintenzitast lehetett elérni
ahhoz, hogy olyan, un. sokfotonos folyamatokat is meg lehessen figyelni, ahol tobb
foton egyidejli kolcsonhatasara van sziikség ahhoz, hogy elektronkibocsatas (vagy
barmilyen mas eletkronatmenet) térténjen (Voronov és Delone, 1966; Agostini et al.,
1968). A sokfotonos folyamatok, a fotoionizacio és az ehhez kapcsolodo jelenségek
atomokon ¢és molekuldkon torténé megfigyelése és értelmezése nagy hagyomannyal
bir a fény-anyag kolcsonhatassal foglalkoz6 atomfizikusok koérében. Az anyaggal
kolcsonhato 1ézer intenzitdsat ndvelve az egyre jobban megismert Ssokfotonos
kolcsonhatasokon talmutatéan olyan tovabbi fontos felfedezéseket is tettek a hetvenes
és a nyolcvanas években, mint példaul a kiiszobfeletti fotoionizacid észlelése (Agostini
et al., 1979). Magasabb lézerintenzitasoknal az atomi vagy a fémfeliileti potencialt a
lézerimpulzus tere olyan jelentdsen torzitani tudja, ami lehet6vé teszi akar az elektron
alagutazassal torténd kilépését is. Az ilyen folyamatok vizsgalata a nyolcvanas évek
végeén elvezetett a magasrendii felharmonikuskeltés felfedezéséhez
(Ferray et al., 1988), ezen keresztiil pedig — tiz évvel az els6 javaslat (Toth és Farkas,
1992) publikalasa utan — az attoszekundumos folyamatokkal foglalkozd
tudomanytertiilet kisérleti aganak megsziiletéséhez (Hentschel et al., 2001). A
sokfotonos emissziohoz sziikségesnél nagyobb intenzitdsnal lejatszodd folyamatokra
az ,erdstér-kolcsonhatasok™ (strong-field interactions) elnevezést hasznalja a kutatoi
kozosség.




dc_1167_16

A fizikai intuici6 ¢és a kvantummechanika térvényei szerint a lézer-atom
kolcsonhatasokkal analdg folyamatoknak kell lejatszodni akkor is, amikor a Iézerfoton
fémfeliilettel hat kolcson. Az analdg folyamatok (sokfotonos, kiiszobfeletti és alagut-
fotoemisszio) kimutatdsat azonban megnehezitette, illetve sok esetben ellehetetlenitette
az, hogy az atomokkal és molekuldkkal ellentétben itt a kdlcsonhatds nem egy izolalt
kvantummechanikai rendszerrel, hanem egy kiterjedt szilardtesttel torténik. A
kisérleteknél akkor sem tekinthetiink el kollektiv hatasoktol (mint példaul a fémbeli
elektronok egyiittes valasza a gerjesztésre vagy tértoltési effektusok a fotoemisszid
utan), ha a mérések soran ultranagy vakuumot és adszorbeatummentes, egykristaly-
fémfeliiletet hasznalunk. A fotoemisszios folyamatok emlitett fajtait az 1.1 abran
mutatom be.

@[ wWeg ®)] [ ©
hw 4 =
VN -
hw
N Kilépési
hw munka
W ~4.5 eV
Fermi Fermi
szint szint
fém vakuum fém vakuum fam vakuum

1.1 abra Fotoelektron-emissziés mechanizmusok kiilonbozé 1ézerintenzitasok
esetén. (a) Alacsony intenzitds mellett tobb foton egyidejilleg hat kolcson a
fémfeliileti elektronnal, ennek hatasara torténik a kilépés. (b) Az intenzitas
novelésével a fémfeliileti potencial még csak enyhén torzul a lézertér hatasara
(ennek potencialjarulékat egy adott idépillanatban ld. szaggatott vonallal). Ebben
az esetben is tobb foton egyideji kolcsonhatasaként tekinthetjiik a folyamatot,
azonban a minimalisan sziikségesnél tobb foton elnyelése is bekovetkezhet. Ez a
kiiszobfeletti fotoemisszio jelensége. (c) Amikor a 1ézertér elég erés a potencial
szamottevo torzitdsahoz, a Fermi-szintrdl torténd kozvetlen alagutazés is lehet6vé
valik. Ezt néha erdstér-fotoemisszionak is hivjak.

A fizikai alapjelenségek vizsgalatahoz ezért olyan 0 kisérleti megkozelitések
kellettek mint példaul a nanoemitterek (nanotiik) és kevés optikai ciklusbol allo
lézerimpulzusok hasznalata. Ezekkel aztan meglepden késon, a 2010-es években valt
lehetéveé példaul a kiiszobfeletti fotoemisszio els6ként megvalositott teljesen tiszta €s
egyértelmii kimutatasa (Schenk et al., 2010; Kriiger et al., 2011).
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1.2 Skalatulajdonsagok és a fotoemisszié lefutasa a Keldis-paraméter
alapjan

Az E,(t) = Eo(t) cos (. t) altal adott 1ézerimpulzus (sikhullam) terében kénnyen
megoldhatd egy szabad elektron klasszikus mozgasegyenlete. Azzal a fontos
elofeltevéssel, hogy Eo(t) impulzusburkold a 2m/a periodusidénél sokkal lassabban
valtozik, az elektron tobb 1ézerciklusra atlagolt kinetikus energiaja a kovetkez6 modon
adott:

e’E(t

) 1.1
4ma)L2 (L1

U,(t) =

ahol e és m jeloli az elektron toltését és nyugalmi tomegét. w, a korfrekvencia, és a
1ézertér pillanatnyi oszcillacios amplitudojat Eq(t) jeloli.

Térben inhomogén elektromagneses terek esetén is definidlhatd ez a mennyiség.
Példaul egy fokuszalt 1ézerimpulzus esetére Up(t) altalanosithatod, amennyiben a tér egy
pontjaban vett értékét tekintjiik: Up(t)—Up(t,r), kdvetve az elektromos téramplitudo
térbeli eloszlasat, Eo(t,r)-t. Az Uy(t,r) mennyiséget hivjak ponderomotoros
potencialnak, hiszen lathato, hogy egy szabad elektron inhomogén 1ézertérben torténd
oszcillalo mozgasat és Kinetikus energidjanak optikai ciklusrol optikai ciklusra torténé
valtozasat leginkabb ez a mennyiség hatarozza meg (Boot és Harvie, 1957).

Az igy definidlt, potencialszeri mennyiség tovabba rendkiviil hasznosnak
bizonyult a nemlineédris fotoemisszid6 (és fotoionizacio) kiilonbozd fajtainak
elkiilonitésében. Keldis ehhez kapcsolodd szamitasai a jol ismert y perturbacios
paramétert eredményezték (Keldis 1965), amely tetszoleges lézerindukalt kotott-
szabad-atmenet (pl. fotoemisszio és —ionizacid) skalazasat altalanosan leirja:

. W _(ai/ZmM/]’ w2

Sy eE,

ahol W a fémfeliiletre vonatkoz6 kilépési munka (vagy atomok/molekulak esetén az
ionizacioés potencial). Megmutathato, hogy vy >>1 (kis lézerintenzitds) esetén a
sokfotonos fotoemisszids, 7y <<1 (nagy lézerintenzitds) esetén az alagutazasi
mechanizmusok dominalnak.

A sokfotonos y >> 1 esetben a nemlinearis fény-anyag kolcsonhatast perturbativ
modszerekkel kielégitden le lehet irni, hiszen ekkor a 1ézertérbdl szarmazo potencial a
rendszer  Hamilton-operatoranak  perturbacidjaként  jol  kezelhet6.  Ennek
kovetkezményeként a kolcsonhatds nemadiabatikus ¢€s alapvetéen a lézertér
amplitadéjanak id6beli lefutasa hatarozza meg, mas széval a 1ézerimpulzus
intenzitasburkoloja. Fémek esetén, melyek tipikusan 4-6 eV kilépési munkaval
rendelkeznek, a sokfotonos emisszio jellemzéen lathatdo vagy infravords gerjesztés
hatasara megy végbe, tipikusan 2-5 fotonnal egy elektron kivaltasahoz. Az ilyen
n fotonos folyamat energiamérlege a kdvetkezo alakot olti:

nhow| = Exin + W, (1.3)
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ahol Eyi, a fotoemittalt elektron kinetikus energiaja, W a kilépési munka, melyet n,
egyenként /iw| energiaju foton fedez. Ebben az esetben feltételezhetd, hogy a
fotoaram-stirtiség idébeli lefutasa, j(t) kozelitéleg a 1ézertér pillanatnyi intenzitasanak
n-edik hatvanyaval aranyos:

jO~1, (1.4)
ahol az I (t) pillanatnyi intenzitdas az elektromos tér amplitddojabol az
1L (t) [W/em?] = (1/2Z0)Eo*(t) [V/em] Osszefliggéssel szarmaztathato, ahol
Zo =377 V/A a vakuumimpedancia (Zo? = uoco). Az (1.4) osszefiiggés a sokfotonos
fotoemisszio idébeli lefutasat jo kozelitéssel irja le, amint azt egy fémekre
kozelmultban elvégzett teljes kvantummechanikai targyalas is aldtamasztotta (Lemell
et al., 2003). Ebben az esetben, amint azt az 1.2 abra is bemutatja egy gaussi
lézerimpulzusra, az elektromos tér pillanatnyi amplitiddja hatarozza meg az emisszios
valosziniiséget. A fotoemisszios gorbe idobeli félértékszélessége az impulzushossz

\/ﬁ -edrésze. A kisérletekben a fotoaram intenzitasfliiggésének mérésébdl és kétszer
logaritimikus skalan torténd abarzolasabol az n exponens konnyedén meghatarozhatd
egyenes illesztésével.

—— lézerimpulzus elektromos terének burkoldja

110 [— - 3-fotonos
emisszi6 fotoarama
0,8 | = alagutazasi

fotoaram

0,6}
0,4}

0,2}

elektromos téramplitudo
és fotodram (rel. egység)

0,0

idé (fs)

1.2 abra Az elektronemisszié id6beli lefutdsa kiilonb6zo intenzitast kevés
femtoszekundumos 1ézerimpulzusok fémfeliilettel torténd kolcsonhatasa
esetén. A gaussi impulzus burkolojanak (vékony fekete gorbe) intenzitas-
félértékszelessége 3,5 fs. Szaggatott gorbe abrazolja a fotoaram iddbeli
lefutasat haromfotonos fotoemisszid esetére (1.4) egyenlet alapjan. A voros
gorbe pedig a fotoaram idébeli lefutdsa alagutazas esetén, a Fowler-
Nordheim-egyenlet alapjan.

A sokfotonos folyamatoknal nagyobb lézerintenzitas esetén erdstér-fotoemisszid
(alagutazas) is bekdvetkezhet. Ez esetben a kolcsonhatdst (az alagutaramot)
nyilvanvaldan a 1ézerimpulzus pillanatnyi elektromos tere hatarozza meg. A fotoaram
ilyenkor szamottevd késleltetési és atlagolasi hatasok nélkiil koveti az elektromos tér
lefutasat. Az aram idobeli lefutdsa ilyenkor a sokfotonosnal komplexebb
Osszefliggéssel irhatd le. Zart analitikus kifejezést kvatummechanikai alagutazasi
megfontolasokbol nyerhetiink. Az irodalomban fémek ¢és sztatikus vagy oszcillalo
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elektromos tér esetén a leggyakrabban hasznalt Gsszefliggés a Fowler—Nordheim-
egyenlet (Fowler és Nordheim, 1928), mely szerint az alagutaramstriiség id6beli
lefutdsat a

i) = e°E, %(t) o (_&r\/ﬁws’zv(w)] (L5)

~ 8zhWs?(w) 3helE, (1)

Osszefiiggéssel adhatjuk meg, ahol az eddig hasznalt jeloléseken kiviil h a Planck-
allando, v(w) egy lassan valtozo fliggvény, amely az alagutazo elektron tiikortoltésének
hatasat veszi figyelembe tipikusan 0,4 <v(w) <0,8 kozotti értékekkel. Az s(w)
fiiggvény értéke s(w)~ 1-nek vehetd alagutazas esetén (Hommelhoff et al., 2006a),
ahol:

e¥? |E, 14
WS NELIE (1.6)

w

A j(t) gorbe gyors valtozasat is bemutatja az 1.2 abra, ahol lathatd, hogy az
alagutaram az elektromos tér lefutdsat koveti. A y <<1 feltételnek megfeleld tiszta
alagutazas kisérleti kimutatdsa nem egyszerli, hiszen tombi fémfeliiletek és fém
vékonyrétegek roncsolasi kiiszobe 10" W/cm?-es intenzitas koriil van, amely nagyon
kozel van ahhoz az intenzitdshoz, ahol a y ~ 1 feltétel teljesiil.

1.3 Halado és lokalizalt feliileti plazmonok

Lézertereck nagy térbeli és/vagy idébeli lokalizacioja mind a fizikai
alapjelenségek vizsgalata, mind az alkalmazasok szempontjabol igen nagy
jelentdséggel bir. Az elektromagneses tér energidjat az impulzuskompresszios
modszerek tovabbfejlesztésével sikeriilt id6ben koncentralni. A kiilonb6zd
impulzusdsszenyomasi modszereknek a femtoszekundumos 1ézertechnoldgidban nagy
hagyomanyai vannak, és jelenleg is aktiv kutatasok zajlanak ezek tovabbfejlesztésére.

Masrészt elektromagneses tereknek a hullamhossznal kisebb térbeli tartomanyra
torténd koncentralasara is 1éteznek ismert modszerek az optikai tartoméanyban, melyek
foleg un. feliileti plazmonokhoz kothetok. A feliileti plazmonok a fémfeliileti toltések
kollektiv oszcillacidi, melyek példaul fénnyel torténd gerjesztéssel is létrehozhatok.
Tovabbi érdekes tulajdonsaguk, hogy a feliilethez kotott, evaneszcens jellegiik miatt az
elektromagneses tér hullamhossza alatti lokalizaciot tesznek lehetévé (Raether 1988;
Maier 2007). Az elektromagneses tér koncentracioja miatt masik fontos jellemzdjiik az
ezzel egyiitt jaro Un. térndvekmény (,,field enhancement), mely soran akar a feliileti
plazmont kelté fény térerdsségének tobb szazszorosa is megjelenhet plazmonikus
nanorészecskék kozvetlen kozelében (Atwater 2007; Schuller et al., 2010). A két
extrém (idoébeli és térbeli) lokalizacios tulajdonsag egyidejii kihasznalasa 30 fs alatti
impulzushosszakra azonban példa nélkiili volt.

A felilleti plazmonoknak két fontos fajtaja létezik. Haladohullamként
létrehozhatok kiterjedt fém vékonyrétegen, ezeket haladd feliileti plazmonnak (HFP)
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vagy feliileti plazmon polaritonnak nevezik, és fénnyel torténd gerjesztésiik csak
egyedi geometriaval oldhato meg specidlis diszperzids relaciojuk miatt. A
plazmonkeltés alapjat jelentd toltésszétvalasztast fém nanorészecskékben is lehet
indukalni, és az ilyen toltésslirliség-oszcillacié adott részecskeméret és —geometria
mellett szintén rezonansan meghajthatd kiilsé fénnyel. Az igy keltett oszcillaciot és az
ehhez kapcsolodo elektromagneses teret lokalizalt feliileti plazmonnak (LFP) nevezik,
ezek tipikus gerjesztését fém vékonyrétegen illetve nanorészecskén az 1.3 dbra mutatja
be.

(b) lézerimpulzus elektromos tere

idé

e

elektronfelhd

lézernyalab

1.3 abra Feliileti plazmonok tipikus keltése szabadon terjedd elektromagneses
hullamokkal (a) Kretschmann—Raether-konfiguraciéban egy adott rezonans 6Gsp
beesési szog alatt és (b) fém nanorészecskéken, ahol az elektronfelhd 1ézertér
hatasara bekovetkezo kollektiv mozgésa is megfigyelhetd. Az (a) esetben keltett,
feliilethez kotott elektromdgneses hullam elnevezése haladé feliileti plazmon
(HFP), mig a (b) esetben lokalizalt feliileti plazmonok (LFP) keletkeznek. A
nyilak a 1ézernyalab illetve a plazmonhullam terjedési iranyat jelolik. Tokéletes
halado feliileti plazmonbecsatolds esetén a fémfeliiletrdl visszavert, szaggatott
nyillal jel6lt nyalab eltiinik.

Fenti tulajdonsagaik miatt a feliileti plazmonokat a tudomany ¢és technika szamos
teriiletén alkalmazzak. Fontos szerepet jatszanak a feliilet altal erdsitett Raman-
spektroszkopia (,,surface enhanced Raman spectroscopy,” SERS) jelszintjének sok
nagysagrenddel torténd novelésében (Nie és Emory, 1997), hatékony bioszenzorok
eldallitasaban (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 térndvelési és nanolokalizécios tulajdonsaga egy tovabbi,
eddig kevésbé kiaknazott lehetdséget is magaban hordoz. Egy néhéany tizszeres
térnovekménnyel egyiitt jard ezerszeres helyi intenzitasnovekedés lehetdve teszi azt,
hogy Un. erfs-tér fény-anyag kolcsOnhatasi folyamatokat a szokdsos erdsitett
lézerrendszerek helyett akar egyszerli femtoszekundumos 1ézeroszcillatorokkal
hozzunk Iétre. Ezt a lehetéséget vetitette elére az a kisérlet, melyben fémfeliileti
fotoaramok akar harom-négy nagysagrenddel torténd novelését észlelték feliileti
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plazmonkeltés hatasara (Tsang et al, 1990, 1991). Felilleti plazmonok
elektromagneses terében tovabba a fotoemittalt elektronok hatékony gyorsitasi
folyamatat is demonstraltak (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 eszkdzeinek és modszereinek egyiittes felhasznaldsdban
rejlett. Doktori értekezésemben erre mutatok be szdmos olyan kisérletet, mellyel
els6ként sikeriilt erds-tér plazmonikai alapjelenségeket demonstralni és az
elektromagneses tér extrém térbeli és idobeli lokalizaciojat egyidejiileg elérni.

1.4 Feliileti plazmonos elektrongyorsitas

Ahogy azt a korabbiakban mar lattuk, intenziv lézerterek a fény-anyag
kolesonhatés alapvetd jellegét tudjak befolyasolni. Azt is bemutattam, hogy intenziv
elektromagneses terek létrehozasahoz nem feltétleniil csak a fokuszalt intenzitas
novelésén keresztlil vezet Ut, a plazmonos térndvekmény kihasznalasaval akar
egyszerli femtoszekundumos oszcillatorokkal is nagy térerdsséget lehet 1étrehozni.
Vegyiink példaul egy csucskategdrias, hosszlii rezonatoros titan-zafir oszcillatort
500 nJ-os impulzusenergiaval valamint 50 fs-0s impulzushosszal. igy ~10 MW-o0s
lézerimpulzus-csucsteljesitmény valamint erds fokuszalds (1 umz-es fokuszfolt)
mellett akar kb. 10" W/cm? intenzitast is el lehet émni. Ez az intenzitasérték feliileti
plazmontérben (erésen lokalizaltan) akar nagysagrendekkel nagyobb is lehet
figyelembe véve az akar szazszoros plazmonos térnovekményt és az intenzitas
négyzetes skalazasat az elektromos térerdsséggel. A plazmontérben elérhetd maximalis
térerdsségnek tipikusan csak a feliilet vagy a nanostruktira roncsolasi kiiszobe szab
hatart. Az innovativ 1ézertechnologia és a plazmonos térnévekmény kombinalasaval
tehat a fény-anyag kolcsonhatés 0j aspektusaiba nyerhetiink bepillantast.

A feliileti plazmontérbe fotoemittalt elektron gyorsitasi folyamaton megy
keresztiil, amennyiben nem homogén intenzitaseloszlasu elektromagneses térben
tartozkodik. Ez konnyen beldthato azt figyelembe véve, hogy amennyiben az adott
optikai ciklus az elektront példaul egy kisebb intenzitasu térrész felé viszi, akkor az ott
rahatd, ellentétes iranyura forduld er6 mar kevésbé 16ki vissza. Ha ez a folyamat
tobbszor is megismétlddik (marpedig az elektron térbeli oszcillacidos amplitudoja 800
nm-es hullamhossz és nagy, 10" W/cm?-es intenzitas mellett is csak 8 nm, lényegesen
kisebb mint pl. egy lézerfokuszfolt atmérdje), akkor az elektron a kozvetleniil a tér
altal okozott, 1ézercikluson beliili gyorsitason kiviil, ciklusrol ciklusra is nettd (an.
ponderomotoros) gyorsitason megy at (Boot ér Harvie, 1957).

Szabad elektronok hatékony gyorsitdsdhoz tehat nagy amplitidogradiensi,
nanolokalizalt elektromagneses terek jol felhasznalhatok. Feliileti plazmonok tere
éppen ilyen tulajdonsagokkal bir, példaul egy halad6 feliileti plazmonhullam terének
eloszlasat, valamint az igy végbemend elektrongyorsitasi folyamatot az 1.4 abran
mutatom be.
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1.4 abra (a) Az eclektromos térerdsség szinkodolt abszolutértéke feliileti
plazmonhullam becsatolasakor egy adott idGpillanatban Kretschmann-Raether
becsatolasi geometriaban. (b) Elektromos térerésségvektorok ugyanebben az
esetben. (c) Néhany reprezentativ, pillanatnyi kinetikus energia szerint
szinkodolt elektrontrajektoria fotoemittalt és a feliileti plazmontérben gyorsitott
elektronokra. (Az (a) és (b) részabrakat Scott Irvine bocsatotta rendelkezésre).

Ezt a jelenséget, vagyis a feliileti plazmonos elektrongyorsitast a kétezres évek
elején kezdték el intenziven kutatni. A gyorsitasi folyamat hatékonysagat, keV-0s
energiak elérését spektralisan feloldott elektrondetektalassal vizsgaltak.

Az egyik elsé ilyen kisérletet Zawadzka és munkatdrsai végezték el (Zawadzka
et al, 2000, 2001). Kretschmann-Raether HFP-becsatolassal keltettek
plazmonhullamot  fémfelilleten 100fs ¢és 150fs kozti  félértékszélességli
lézerimpulzusokkal. A fotoemittalt és plazmontérben gyorsitott elektronok energidja
akar 400 eV-ot is elért 4x10™ W/em? fokuszalt 1ézerintenzitas mellett. Kupersztych és
munkatarsai aranybevonata diffrakcidos racson keltettek haladd feliileti plazmont
60 fs-os 8x10? W/cm? csucsintenzitasu titan-zafir 1ézerimpulzusokkal (Kupersztych et
al., 2001). Itt az észlelt maximalis elektronenergiak némileg alacsonyabbak voltak
(50 eV), mindazonaltal még mindig sokkal magasabbak annal, mint amit pl.
kiiszobfeletti fotoemisszidval magyarazni lehetne.

Irvine és munkatarsai egy még érdekesebb jelenséget demonstraltak, mégpedig
azt, hogy egy egyszerli femtoszekundumos oszcillator 1,5 nJ-0s, 27 fs-0s impulzusait
fokuszalva (1,8x10° W/em? csucsintenzitds mellett), ezekkel feliileti plazmont
becsatolva kvazi-monoenergias elektroncsucsot észleltek 300 eV-os energia kornyékén
~80 eV-os félértékszélességgel (Irvine et al., 2004).

Az els6 kisérletek kapcsan azonban tovabbi kérdések is felmeriiltek, pl. hogy
miként zajlik le ez a folyamat, amikor a lézerimpulzusok hossza a feliileti
plazmonélettartammal  O0sszemérhetd, ¢és  ekkor  végbemehet-e  hatékony
elektrongyorsitas. Tovabba lehetséges-e egyaltalan kevés optikai ciklusa
lézerimpulzusokat hasonloéan rovid feliileti plazmontranziensekké atalakitani. Igenld
valasz esetén felmeriil az a kérdés is, hogy lehetnek-e olyan tovabbi hatasok, amelyek
a klasszikus ponderomotoros elektrongyorsitasi térvényszertiségek korén kiviil esnek.

11
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Az ezekkel kapcsolatos vizsgdlataimat a tézispontok kapcsdn részletesen is
bemutatom.

1.5 Uj fizikai jelenségek nanoemitterek felhasznalasaval

A feliileti plazmonokkal kapcsolatos kutatasoktdl fiiggetleniil a kétezres években
egy masik kutatasi irdny bontakozott ki, melynek alapja nanotiik femtoszekundumos
lézerimpulzusokkal torténdé megvilagitasa, ¢és az 1igy Iétrehozott fény- ¢&s
elektronemisszios jelenségek vizsgalata volt. Hegyes, 50 nm-nél kisebb gorbiileti
sugarban végz6dd nanotiik az atomi szinti képalkotds tobb modszerében is
kulcsszerepet  jatszottak az  Otvenes  évektél  kezdve, elsésorban a
térionmikroszkopidban (Miiller, 1951), az alaglt- és atomi eréd mikroszkdpoknal.
Ennek koszonhetéen fém nanotiik kiillonb6zdé kémiai maratdsi modszerekkel torténd
eléallitasi modszerei jol ismertek (Ibe et al., 1990; Kim és Seidman, 2003).

A kétezres években azonban egy Uj fejlemény miatt ismét az érdeklédés
kozéppontjaba  keriiltek fém nanotiilk. Az ultragyors elektrondiffrakcios
¢s -mikroszkopiai modszerek kutatasa ugyanis szilikségessé tette olyan
elektronforrasok fejlesztését, melyek nagy ismétlési frekvencidval biztositanak jol
kontrollalt mdédon ultrarévid elektroncsomagokat. Az ultragyors elektrondiffrakcio
ugyanis egy olyan 1j, pumpa-szonda tipusu modszer (Zewail, 2006), ahol egy intenziv
femtoszekundumos lézerimpulzus altal kivaltott folyamatot (példaul fém olvadasat,
Siwick et al., 2003) az anyagszerkezeti informaciét kozvetleniil biztositd
elektrondiffrakcioval tapogatnak le ultranagy (szub-pikoszekundumos) iddbeli
felbontassal (Dwayne Miller, 2014). Az id6felbontas tovabbi ndvelésének a diffrakcios
képalkotashoz felhasznalt elektroncsomagok hossza szab jelenleg hatart. Mivel az
alkalmazott lézerrendszerek tipikusan KkHz-es ismétlési frekvenciajuak, ezért
16vésenként kb. szazezer elektron kell ahhoz, hogy belathaté idén beliil idébontott
diffrakcios képsorozatot lehessen felvenni. Az ehhez felhasznalt elektronnyaldbot
tipikusan hagyomanyos sik fotokatod femtoszekundumos lézerimpulzussal torténd
megvilagitasaval keltik, azonban az elektroncsomag a mintdhoz érve tértdltési
kiszélesedéssel pikoszekundumosra nyulik. Mindebbdl kovetkezik, hogy 1ényegesen
nagyobb (MHz-es) ismétlési frekvenciaval és 16vésenként minddssze néhany elektron
kivaltasaval az id6felbontds nagysagrendekkel novelhetd lenne. Ehhez jol definialt,
pontszerii femtoszekundumos elektronforras sziikséges, ami motivaciot és lendiiletet
adott a lézerimpulzusokkal megvilagitott nanotiik kutatasanak is (Hommelhoff et al.,
2006a-b; Ropers et al., 2007a).

Az ultrardvid 1ézerimpulzusokkal megvildgitott nanotiik és az azokrol létrejott
fotoemisszio kutatdsa a kezdeti alkalmazascentrikus kisérletek utan érdekes fordulatot
vett: szamos 1j alapjelenséget is Kimutattak segitségiikkel. Igy kerillt sor a
kiiszobfeletti fotoemisszio (Schenk et al., 2010) valamint az optikai téremisszio, az
alagutazas nanoemitterekrdl torténd elsdkénti megfigyelésére (Bormann et al., 2010)
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vagy femtoszekundumos Ilézerimpulzusok (nanotiikén torténd) adiabatikus
nanofokuszalasanak kimutatasara (Ropers et al., 2007Db).

Az ultrardvid 1ézerimpulzusokkal megvilagitott nanotiik egy olyan alapvetd
kérdésre is valaszt adtak, amelyet a kiiszobfeletti ionizacid 1979-es felfedezése ota
(Agostini et al., 1979) senkinek sem sikeriilt tisztazni, nevezetesen, hogy miként lehet
fémfeliiletekrél kiiszobfeletti fotoemisszidt elérni (1d. az 1.1(b) é&brat). A vélasz
természetesen a megfeleld fokuszalt intenzitastartomany megtaldldsaban €s a tértoltési
kisz¢lesedés elkeriilésében rejlik. Fémek esetén a zavard tértdltési effektusokat
(Girardeau-Montaut és Girardeau-Montaut, 1991) kizar6lag nanoemitterekkel lehet
elkeriilni. Kiterjedt fémfeliiletek megvilagitasa esetén ugyan tobben is észleltek
szokatlanul nagy energiaji elektronokat (Fann et al., 1991; Farkas és Toth, 1991), a
kiiszobfeletti emisszidos folyamat egyértelmli bizonyitékat szolgdld Iépcsdket a
fotoelektronspektrumban azonban csak nanoemitterekkel lehetett lathatova tenni
(1.5 ébra). Az elmult évtizedek kisérleti eredményeinek, azok interpretalasanak szamos
vitajat igy sikeriilt lezarni. Egy tovabbi érdekes fejleményt jelentett a kiiszobfeletti
elektronok viv-burkol6 fazisstabilizalt impulzusokkal megvalositott attoszekundumos
kontrollja (Kriiger et al., 2011).

1'DS| U BB LR LB B LR L B Trr Trprrrs

relativ beutésszam

TN
4 6 8 10 12 14 16 18 20

energia (E - Erenm) (6V)
1.5 4abra Nanotlir6l kiiszobfeletti fotoemissziés folyamattal
kivaltott elektronok spektruma kiilonb6zé intenzitasértékek

mellett. A kisérleti geometria és az egyes spektralis csucsokhoz
tartozo fotonszam is lathat6. (Abra forrasa: Schenk et al., 2010)

Az ultragyors nanoemitterek vizsgalata napjainkban tehat két iranyban fut
tovabb: mind a fent bemutatott érdekes alapkutatasi aspektusok, mind pl. ultragyors
fotokatod-alkalmazasok miatt (Li et al., 2013; Hobbs et al., 2014) egy olyan
nemzetkozi kutatasi teriiletté valt, ahol a folyamatosan fejl6dé femtoszekundumos
1ézertechnologia honaprol honapra jelentds 1 kutatdsi eredmények elérését teszi
lehetévé egy egyre novekvo kutatoi kozosség szamara. A kovetkezo fejezetekben tobb
kapcsolddo sajat eredményt is bemutatok az elmult évekbol.
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1.6 A kutatasokhoz kapcsolod6 femtoszekundumos lézerfizika

A titan-zafir lézerek megjelenése a kilencvenes évek elején forradalmi
valtozasokat hozott a femtoszekundumos lézerek kindlatdban. Ez a mindségi ugras
azonban nem vezethetd vissza a titan-zafir 1ézerkdzeg egyetlen tulajdonsagara, inkabb
az anyagi, spektroszkdpiai tulajdonsagok olyan kombinacidjarél van szd, amely
egylittesen alapozta meg ezen lézertipus sikerét és széleskor elterjedését.

A 1ézerkozegként torténd optimalis felhasznalast elsegitette a zafirkristaly nagy
keménysége, jo optikai és hdvezetési tulajdonsagai és egyszeri eldallithatosaga
viszonylag nagy méretben is. A kornyezeti hatdsokkal szembeni ellenalloképesség
tovabbi fontos eleme, hogy a kristdly nem higroszkopos, ellentétben szamos mas
1ézerkristallyal. A zafirkristaly tulajdonsagai koziil azonban a legfontosabb az, hogy az
aluminium-racshelyek jelentds részére konnyen titanionok juttathatok, melyek
vibraciés ¢és elektrondtmenetei négyszintes lézermiikodést tesznek lehetové
(,,vibronikus 1ézer”). A 1ézernivok vibracios felhasaddsa tovabba olyan extrém széles
savokat alakit ki (Moulton, 1986), ami mind a pumpalds szempontjabol mind a
1ézerdtmenetnél paratlan savszélességet biztosit a 1ézermiikodéshez, részben a kozeli
infravords, részben a lathatd tartoményt lefedve, és eldrevetitve minden korabbindl
rovidebb  lézerimpulzusok eldallitasat. Erre j6  példa, hogy titdn-zafir
fluoreszcenciafény-spektrumanak (konstans spektralis fazissal torténd) Fourier-
transzformalasaval 4 fs-0s intenzitas-félértekszélességli 1ézerimpulzusokat kapunk, és
tényleges laboratoriumi 1ézermiikodés soran IS ehhez nagyon kozeli, 5 fs-0s
impulzusokat tudtak eléallitani (Ell et al., 2001).

Az extrém rovid impulzusokat lényegében a rezonator egyes elemei altal
biztositott lineédris (diszperziv) és nemlinedris (lézererdsités, Onfazismodulacio,
onamplittdémodulacid) effektusok komplex kdlcsonhatasa teszi lehetdvé, mely mind a
modusszinkronizalt miikodés felépiilését mind annak stabilan tartasat biztositja (Haus,
2000). A rezonatoron beliili komplex impulzusformalasi folyamatot jelen dolgozatban
nincs moédom részletesen bemutatni, azonban fontos megjegyezni, hogy ez az
impulzusformalas sok hasonldésagot mutat optikai szalakban 1étrejové szolitonok
kialakulasdhoz, mivel abban az esetben szintén az anyagi diszperzid ¢és az
onfazismodulacié egyensulya teszi lehetdvé a stabil impulzusokat (Mollenauer et al.,
1980). A két eset kozti 6 kiilonbség abban all, hogy mig optikai szalak esetén ezek a
hatasok elosztottan, egymassal parhuzamosan jelentkeznek az impulzus terjedése
soran, addig egy titan-zafir 1ézerben kiilon-kiilon optikai elemek biztositjak a kivant
linedris és nemlinedris optikai hatdsokat.

Mindezekbdl levezethetd a titan-zafir technologia 4tiitd sikere, melynek egy
aspektusat, az elérhetd legrovidebb impulzushosszak valtozasat az 1.6 abra mutatja be
a lézerek fejlodése soran.
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1.6 abra Az elérhetd legrovidebb Iézerimpulzusok hosszanak
valtozésa és technologiai valtas a kilencvenes évek elején, amely a
titan-zafir 1ézertipus felfedezésének és fejlesztésének koszonhetd.
Kiilonbséget tettem a kozvetleniil a titdn-zafir oszcillatorokbol
kinyerhetd impulzusok ¢és a posztkompresszids, nemlinearis
spektralis  kiszélesitésen és Osszenyomason alapuld  sémak
impulzusai kozott (utobbit Id. ,.komprimalt titan-zafir” néven).
Osszehasonlitasként feltlintettem a magasrendii
felharmonikuskeltéssel elért izolalt attoszekundumos impulzusok
hosszat is.

Az abrardl egyértelmii, hogy a titdn-zafir 1ézerkdzeg adta lehetOségeket a
kilencvenes évek elején maximalisan kiaknaztak jonéhany tovéabbi technologiai
yjitasnak koszonhetden, melyek koziil legjelentdsebbeknek a magyar taldlmanyként
szamon tartott faziskorrigdld (,,csorpolt”) tiikkroket (Szipdes et al.,, 1994) és a
kapillarisos impulzuskompresszorokat tartom (Nisoli et al., 1996). Lényeges, ezeken
tulmutato eldérelépést a késObbiekben a szintén titdn-zafirra épiild erdsitérendszerek
tovabbfejlesztése jelentette (Backus et al., 1998), melynek kdszonhetden ma mar akar
PW-0s impulzus-csucsteljesitményt nyujtd, a titan-zafir technologiara épiild
erositélancok is elérhetok (Perry et al., 1999). Ezzel Gsszefiiggésben lehetéveé valt
attoszekundumos impulzusok magasrendti felharmonikuskeltéssel torténé eldallitasa is
(Hentschel et al., 2001). Mivel az egyik tézispontban a titan-zafir oszcillatorok egy uj
fajtajanal elért eredményeimet mutatom be, ezért chelyiitt eltekintek a titan-zafir
1ézererdsitOk bemutatasatol.

1.6.1 Diszperziokompenzalas
Ultrarévid 1ézerimpulzusok Iétrehozasanal ¢és terjedésiiknél kulcskérdés a

diszperzi6. Az ilyen impulzusok széles spektrumanak komponensei minden kdzegben
kiilonb6z6 fazissebességgel terjednek (a lathatd tartomanyban: normadlis diszperzid),
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ezt pedig valamilyen alkalmas optikai rendszerrel kompenzalni kell a rovid
impulzushossz elérése vagy megtartasa érdekében. Az erre szolgalo eszk6zok, prizma-
¢s racsparok koziil kiemelkednek az Gn. faziskorrigald (,,csorpolt™) tiikkrok, melyekben
nem a szokdsos A/4-es rétegstruktira talalhatd, hanem folytonosan valtozo
periodicitasu rétegrendszer, amely a kiilonbozd spektralis komponensekre kiilonb6zd
behatolasi mélységet, és igy végeredményben optikai uthossz-diszperziot tesz lehetové
(Szipdcs et al., 1994). Mivel a diszperzio eldjele és a diszperzids fiiggvény alakja
(széles hatarok kozott) megvalaszthato, ezért egy jol megtervezett tiikor tetszéleges
kozeg diszperziojat kompenzalni tudja.

A 1ézerimpulzusra hatdé diszperziot az impulzus (jelen esetben széles)
spektrumahoz tartozo fazisfiiggvény, ¢o(w) segitségével lehet felirni. A fazisfiiggvény
derivaltjainak neve csoportkésleltetés (CsK) és csoportkésleltetés-diszperzio (CsKD) a
kovetkezd definiciok szerint:

CSK(w)zd(g(w) , valamint cSKD(w)=%. (1.7)
w w

A tiszta csoportkésleltetés (CsK(w) = konstans) hatasa egy 1ézerimpulzusra a burkolo
idétengely mentén torténd eltolasa, ez az impulzus alakjat nem valtoztatja meg. A
tiszta CsKD (vagyis CsKD(w) = konstans) azonban mar igen: az impulzus burkoldjat
torzitja. Ha egy 1ézerimpulzus barmilyen oknal fogva (pl. anyagon torténd athaladas)
CsKD-val rendelkezik, és pl. a faziskorrigal6d tiikkor ezzel ellentétes eléjelit CsSKD(w)
fliggvényt tud biztositani, akkor a kettd ereddjébdl az adott spektrumhoz tartozé lehetd
legrovidebb impulzushossz adodik. Ezt, a spektralis amplitidé konstans fazissal
torténd Fourier-transzformalasaval eléallithato lézerimpulzust nevezik
transzformaciokorlatozott impulzusnak.

Faziskorrigalo tiikrok eléallitdsanak tehat az a f6 célja, hogy egy adott kozegben
torténd linearis vagy nemlinedris terjedésbdl szarmazo CsKD(w) fliggvényt
kompenzaljuk, ezaltal a spektrum altal meghatarozott lehetd legrévidebb
impulzushosszat elérjiilk. Erre a technikdra szamos alkalmazist mutatok be a
késdbbiekben, és két tézispont is erdsen €pit ilyen tiikkrok hasznalatara.

1.6.2 Modusszinkronizalt titan-zafir 1ézeroszcillatorok
A fentiekben mar emlitett komplex (linearis és nemlinearis optikai)

impulzusformalast a kiforrott technoldgiara ¢épiilé titan-zafir oszcillatorokban
meglepden egyszerti architektiraval meg lehet valositani (Id. 1.7 &bra).

16



dc_1167_16

M1 M2 L

532 nm folytonos
pumpaldlézer

M3 oc
1.7 abra Tiikkérkompenzalt titan-zafir 1ézeroszcillator felépitése. L:
lencse a pumpald nyaldb fokuszalasara. M1, M2: dikroikus és
faziskorrigald (,,csorpolt”) tiikrok 800 nm-re nagy reflexidval,
532 nm-re nagy transzmisszidéval. M3: (faziskorrigald) végtiikor,
OC: nyitotiikor 800 nm-es 1ézerfény kicsatolasara.

A titdn-zafir kristdlyt 532 nm-es folytonos lézer pumpdlja, ez legtobbszor
rezonatoron beliil frekvenciakétszerezett Nd:YV O, 1ézer, melyet legalabb 6-7 gyartd
kinal j6 mindségben, akar 5-18 W kozotti teljesitményekkel is. A pumpalolézer fénye
fokuszalas utan M2 dikroikus tiikron keresztiil 1ép a rezonatorba, a titan-zafir
kristalyban eléallo nyalabnyakkal. A keletkezd 800 nm-es lézerfény a
pumpalonyaldbbal parhuzamosan halad a kristalyban, M1 dikroikus tiikor és M3
végtilkor tartja a rezonatoron beliill. OC részben ateresztd nyitotiikor biztositja a
kicsatolast. Ez a 1ézer alapesetben folytonos miikodésre képes.

A modusszinkronizalt mukodés felépiilését a Kerr-lencsehatason alapuld
onamplitidomodulacié biztositja (Haus, 2000): a rezonatort ugy tervezik, hogy
optimalis 1ézererdsités (vagyis a pumpalo- és a rezonatornyaldbok kristalybeli
optimalis atfedése) csak akkor legyen, ha a 1ézerbeli nagy intenzitds miatt kialakul un.
Kerr-lencse, mely a 800 nm-es nyalab 6nfokuszalasat biztositja. Ahhoz, hogy a Kerr-
lencsehatas érvényesiiljon ¢és a folytonos miikddésbdl modusszinkronizacié alakuljon
ki, megfeleld zaj bevitelével nagy csucsintenzitasti tranzienseket kell kelteni a
1ézerben, ezt tipikusan a végtiikor meglokésével valositjiak meg. fgy néhany koriiljaras
utan kialakul egy olyan femtoszekundumos lézerimpulzus, mely aztan stabilan kering
a rezonatorban. A spektrum lézerkristalybeli onfazismodulacios kiszélesedésével a
lézererdsités miatti spektralis szlikiilés (,,gain narrowing”, Id. Siegman 1986) tart
egyensulyt. Ugyanilyen egyenstly érvényes az dnfazismodulacidval egyiitt jar6 pozitiv
diszeprziora és M1-M3 tiikrok negativ diszperzidjara. Az 1.7 ébran lathato tipikus
lézer tehat mar maximalisan kihasznalja a faziskorrigaldo (,,csorpolt”) tiikrok

Egy ilyen lézer jellemzéen néhany nJ-0s impulzusenergiat tud biztositani a
2 m-es rezonatorhossznak (vagyis 4 m-es rezonatorkoriiljarasnak) megfelelé 75 MHz
koriili ismétlési frekvenciaval. Legfontosabb tulajdonsagként azonban, ha M1-M3 ¢és
OC elemek reflexios és diszperzids savszélessége elég nagy, akkor akar 5 fs koriili
félértékszélességli 1ézerimpulzusok is kicsatolhatok a 1ézerbdl (Ell et al., 2001). Az
impulzusenergiat aztan titan-zafir erdsitOkben lehet tovabb ndvelni az ismétlési
frekvencia ,.felaldozasa” révén, hiszen az erdsit6k tipikusan 1 kHz, maximalisan
100-200 kHz koriili ismétlési frekvenciaval tizemelnek (Backus et al., 1988). Ugyan
nemrég 1,7 MHz-es regenerativ titdn-zafir erdsitot is demonstraltak valamivel 1 pJ

17



dc_1167_16

folotti impulzusenergiaval (Zhang et al., 2012), azonban a pumpaldshoz sziikséges
kozel 30 W 1ézerteljesitmény, a kristdly kriogenikus hiitésének kovetelménye és a
komplex erdsitOarchitektura miatt a rendszer stabilitdsa ¢és ilizembiztonsdga nem
Osszemérhetd egy lézeroszcillatoréval.

1.6.3 Hosszu rezonatoros lézerek

A fent bemutatott oszcillatortervezési elvek ismeretében természetesen meriil fel
a kérdés, hogy lehetséges-e kozvetleniil titan-zafir oszcillatorbdl 1ényegesen nagyobb
energiaji.  impulzusokat nagy ismétlési frekvencidval nyerni. Sajnos a
pumpaldteljesitmény novelése nem célravezetd megoldés, hiszen egy hagyomanyos
oszcillatorban kb. 10 W {616tt olyan karos nemlinearitasok jelennek meg, melyek a
stabil mddusszinkronizalt impulzus felbomlasdhoz, kettésimpulzusok kialakuldsdhoz
vagy folytonos lézerhattér megjelenéséhez vezetnek. Az oszcillatorfej atépitésével, a
kristdlyban  lényegesen  nagyobb  nyaldbnyakak  kialakitdsdval pedig a
modusszinkronizacid6  felépiilés¢hez  és  stabil  miikddéséhez  sziikséges
onamplitidémodulacié és onfazismodulacid kényes egyensulyat tessziik tonkre. A
torténd kinyerésére a rezondtoriirités (,,cavity dumping”) volt. Ennek a Iényege, hogy a
rezonatort két nagy reflexioji végtiikorrel ,lezarjuk” €s valamilyen aktiv (akuszto-
vagy elektrooptikai) elemmel a felépiild0 modusszinkronizalt impulzusokat
periodikusan a rezonator belsejébdl kicsatoljuk (Siegman, 1986). A modszer hatranya,
hogy a beépitett aktiv elemek tonkreteszik a diszperziokompenzalast és hatranyosan
érintik a stabil 1ézermiikddést is. Ezzel a modszerrel ugyan el lehet érni 100-200 nJ-os
impulzusokat, de a sziikséges elektronika és nagyfesziiltségii kapcsolok komplexitasa
miatt csak néhany tucat kHz-es ismétlési frekvencidval (Rimington et al., 2001;
Zhavoronkov et al., 2005).

Nagyenergiaju modusszinkronizalt impulzusok nagy ismétlési frekvenciaval
torténd eldallitdsara azonban egy tovabbi, egyszerlibb ¢és hatékonyabb ut kinalkozik:
kozel valtozatlan pumpaléssal és oszcillatorfejjel (1d. pl. 1.7 dbran az M1-kristaly-M2
vonalat) a rezonator hosszanak szamottevd megnovelése. Ekkor, valtozatlan
modusszinkronizalt atlagteljesitményt feltételezve, az ismétlési frekvencia (koriiljarasi
1d6) csokkenésével (novelésével) forditott (egyenes) ardnyban ndvelheté az egy
impulzusra juté energia.

Ezt az utat kdvetve azonban harom f6 tényezdt kell kikiiszobdlni, hogy a stabil,
modusszinkronizalt 1ézermitkodést megtartsuk:

i) az 1.7 abrat tekintve M3 és OC MI1/M2-t6l vald tavolitasa soran a
rezonatorstabilitas nyilvanvaléan 6sszeomlik, hiszen az eredeti optikai elemek ABCD-
matrixaithoz olyan nagy propagécios jarulékokat adunk, amely meghitsitja a nyalabok
rezonatoron beliil maradasat.
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i1) fenn kell tartanunk a moddusszinkronizacido zajbol torténd felépiilésének
feltételét, vagyis a kelléen nagy onamplitidomodulécios tényezot. A tapasztalat szerint
ez a rezonator hosszanak novelésével egyre nehezebbé valik.

ii1) a kialakulé nagy impulzusenergidk pedig nem okozhatnak olyan karos
nemlinedris hatdsokat, melyek az impulzusok felbomlasdhoz vezetnek.

Nem egyszerli olyan lézerrezonatort tervezni, amely 1)-iii) feltételeknek
egyidejileg eleget tesz. A tézispontokhoz kapcsolodva ezért azokat a lézerfizikai
kutatasaimat is bemutatom, amelyek a hossz(i rezonatoros titan-zafir 1ézerek ma is
hasznalt konfiguraciojahoz ¢és azok elterjedéséhez vezettek. Ezek az egyedi
paramétertartomanyban mukodo 1ézerek néhany érdekes ultragyors optikai jelenség
demonstraldsat is lehetové tették, melyeket az 5. fejezetben szintén targyalok.

Nagyenergiaju modusszinkronizalt impulzusok nagy ismétlési frekvencidval
torténd eldallitasa a plazmonikai kutatasaim szempontjabdl pedig azért bir nagy
jelentdséggel, mert ultragyors, erds terekben lejatsz6dd plazmonikai jelenségeket
optimalisan lehet veliikk indukalni. Fém vékonyréteg illetve nanostrukturdlt mintak
esetén a plazmonos térndvekményt kihaszndlva erdstér-jelenségeket is demonstralni
tudtam, egyedilalld médon  néhanyszor  tiz mikrométeresre  fokuszalt
oszcillatorimpulzusokkal. A nagy ismétlési frekvencia pedig nemcsak egy
alkalmazaskozelibb kisérleti kornyezetet biztositott, hanem $Zdmos
elektronspektroszkopiai mérés idejét is jelentdsen le tudtam csokkenteni. Ezért a
bemutatand6 ultragyors plazmonikai kisérleti program szerves részét képeztek a
tézispontokban foglalt fényforrasfejlesztési 1épések is.

1.6.4 Vivo-burkolo fazisstabilizalas

A kétezres évekre eldallt az az eldnyds helyzet, hogy a lézertechnologiai
fejlesztéseknek koszonhetden ultrardvid 1ézerimpulzusok hossza dsszemérhetéveé valt
az optikai ciklussal (vagyis a hulliamhossznak megfelelé periddusidével, 2n/w -lel),
amint azt a fentiekben bemutattam. Ez a helyzet azonban egy 0j kérdést is felvetett.
Ilyen esetekben ugyanis a lézerimpulzus alakjanak

EL(t) = Eo(t) cos (et + ¢ons) (1.8)

leirdsdban a @ys, Un. vivo-burkold fazistag szerepe is jelentdssé valik. Amint azt
konnyen belathatjuk, ha példaul az Ey(t) burkolo egy olyan Gauss-fiiggvény, amelynek
félértékszélessége az optikai ciklushossznal 1ényegesen nagyobb, az E, (t)-fiiggvény
lefutasaban a ¢ fazistag szerepe elhanyagolhatd. Ez azonban jelent6sen megvaltozik,
amint Eq(t) félértékszélessége és 2m/ . 0sszemérhetové valik, vagyis Gn. kevésciklusu
impulzusok esetén. A vivo-burkold fazis optikai hullimformara gyakorolt hatasat
illusztralja az 1.8 ébra.
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1.8 abra Kevés optikai ciklusbol allo, 4 fs-os, 800 nm kozponti
hullamhosszal rendelkezd, gaussi burkoloju lézerimpulzusok vivo-
burkolo6 fazisa és az impulzusonkénti faziscsuszas. Ha a félértékszélesség
¢és az optikai ciklus 6sszemérhetd, a vivo-burkold fazis jelentds hatissal
van az optikai hullam alakjara. (f, adott esetben a mddusszinkronizalt
impulzusvonulat ismétlési frekvenciaja).

Természetesen mertiil fel a kérdés, hogy a legalapvetdbb fény-anyag kolcsonhatasi
folyamatok vizsgalata sordn vajon a ¢g fazistag jatszik-e barmilyen szerepet. A fenti
megfontolas alapjan az is lathatd, hogy pozitiv vélaszt csak akkor kaphatunk, ha
kevésciklustt  1ézerimpulzusok kolcsonhatasat —tekintjiik. Mindennek  kisérleti
megerdsitésekent elsoként részben a szerzd, részben masok kimutattdk, hogy a vivo-
burkolo fazis meghatarozé szereppel bir akar a fémfeliileti fotoemisszid szempontjabol
(Dombi et al., 2003, 2004; Apolonski et al., 2004), akar ultrardvid 1ézerimpulzusokkal
indukalt magasharmonikus-keltésnél (Baltuska et al., 2003). gy felmeriil a kérdés,
hogy vajon ez a fazisparaméter a feliileti plazmonok altal kdzvetitett jelenségek
szempontjabol is meghatarozoé-e, igy a jelen miiben tobbek kozott ennek vizsgalataval
is részletesen foglalkozom.

Bevezetésként mindossze annak rovid bemutatasara vallalkozom, hogy miként
lehet a vivo-burkold fazist egy lézer(rendszer) kimenetén stabilizalni, mi az a
1ézerfizikai felfedezés, amely a fazisstabilizalt impulzusokkal végzett kisérleteket
lehetove tette. Az alapotlet megértéséhez tekintsiink egy tipikus modusszinkronizalt
1ézeroszcillatort, ahol az impulzusok oszcillatoron beliili fazis- és csoportsebesség-
viszonyait a kiilob6z0 termikus, nemlinearis optikai és egyéb hatasok jelentésen
befolyasoljak. Mivel az impulzus burkoldja csoport-, a vivéhullam fazissebességgel
terjed, ezért a vivé-burkolo fazis jelentdsen fluktudl, egy tipikus modusszinkronizalt
oszcillatorban kordntsem tekinthetd stabilnak. Ezért fontos egy olyan aktiv
visszacsatolasi mechanizmus megvalositasa, amely lehetévé teszi ennek a fontos
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impulzusparaméternek a stabilizalasat. A stabilizdlds megvalositasahoz sziikséges
mennyiségeket azonban nem egyszerii mérni, ahhoz egy alapvetd 1ézerfizikai jitas
volt sziikséges.

A 2005-6s fizikai Nobel-dijban jelentds szerepet jatszé felfedezés lényege a
kovetkezd (Cundiff, 2002). Ismert, hogy a modusszinkronizalt impulzusvonulat
spektruma egy egyenkozi frekvenciafésii, amelynek a burkoldja a ténylegesen mérhetd
1ézerspektrum, a fésti fogai pedig f; tavolsagra vannak egymastol, ahol f,az impulzusok
ismétlési  frekvencigja (Id. 1.8 ¢és 1.9 abrak). Az impulzusvonulat
frekvenciatartomanybeli képében a legérdekesebb a fésiistruktira nullfrekvencias
ofszetje (fvso), amely egyszerli kapcsolatban all az impulzusvonulaton beliili,
impulzusrol impulzusra torténd vivo-burkold faziscsuszassal:
2nf\ 50

f

r

Apyg = (1.9)

Ha tehat a nullfrekvencias ofszetet valahogyan mérni lehetne (eddig ugyanis
nyilvanvaléan nem terjed az oszcillator spektruma), akkor éppen az impulzusonkénti
vivo-burkold faziscsiszasrol szereznénk informaciot. Itt jon a képbe egy egyszerti, am
annal hatékonyabb technika: amennyiben a modusszinkronizalt impulzusvonulat
frekvenciaféstije  oktdv  szélességi és ezt a megfeleld tartomanyban
frekvenciakétszerezésnek vetjilk ala, ugy az alapharmonikus ¢s a masodharmonikus
frekvenciafésii kozti lebegés éppen a keresett fygo frekvenciat szolgaltatja (1.9 abra),
amelyet ezért a tovabbiakban vivé-burkold ofszetfrekvencianak nevezek.

spektralis atfedés
tartomanya
—r

Bl .~|*.|
e g
gt | I I
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spektralis intenzitas

1.9 abra Vivo-burkolo fazisstabilizalas alapelve a modusszinkronizalt
(az illusztralashoz nem gaussi spektrumi) impulzusvonulat
frekvenciakétszerezésével. Amennyiben az oszcillatorspektrum oktav
szélességli és a teljes spektrumot frekvenciakétszerezziik, az atfedési
tartomanyban eléallo lebegési frekvencia éppen az alapharmonikus
frekvenciafésii nullfrekvencias ofszetjével egyezik meg.

fvso mérésével és az ebbdl egyszeriien szarmaztathato hibajel visszacsatolasaval tehat
Aoys 1s mérhetdvé, ezaltal pedig aktivan stabilizalhatova valik. Az oszcillatorkimenet
frekvenciakétszerezését egy megfeleld Gn. f-2f interferométerben véghez lehet vinni és
az alapharmonikus ¢és masodharmonikus nyaldbokat interferaltatni (amennyiben
sziikséges, akkor az optikai oktdvhoz nélkiilozhetetlen spektralis kiszélesités utan). Az
igy mért fygo és egy tetszéleges referenciafrekvencia kozti hibajelet a 1ézeroszcillatorba
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visszacsatolva fygo €s ezaltal Ay stabilizalhato. Leghatékonyabban a pumpalonyalab
(pl. akusztooptikai) teljesitménymodulalasaval érhetjiik el azt a hatast, hogy a csoport-
¢s fazissebességviszonyokat (tobbfajta nemlinearis mechanizmuson keresztiil) ugy
valtoztatjuk meg, hogy létrejojjon az oszcillatorba torténd visszacsatolds. Ezzel a
technologiaval tehat gyakorlatilag a modusszinkronizalt oszcillatorkimenet tetszoleges
impulzusanak vivé-burkolo6 fazisat meghatarozott értéken tudjuk tartani (fygo = konst.,
vagyis Agyg = konst.), illetve egy tovabbi 1épéssel a teljes impulzusvonulat fazisat
stabilizalni tudjuk (fvso = 0, Apye = 0). Nem mellesleg pedig egy olyan stabil, optikali
frekvenciaféstivel is rendelkeziink, amely ultrapontos frekvenciametrologiara is
hasznalhat6 (Udem et al., 2002; Ma et al., 2004).

Ha az oszcillator viszonylag gyors (MHz-es) fazisingadozasanak stabilizalasat a
fent bemutatott pumpaldteljesitmény-modulalassal megoldjuk, akkor
femtoszekundumos erdsiték vivo-burkold fazisa is konnyen stabilizalhat6. Nincs
masra sziikség, mint egy fazisstabilizalt oszcilldtorral 1étrehozni az erdsitd
magimpulzusait. Mivel az erfsitok tipikusan mar csak kHz-es ismétlési
frekvenciajuak, ezért egy tovabbi, ,lassu” (kHz-es) szervokorrel kell az erdsitOben
1étrejové  vivo-burkolod fazisingadozéast kompenzalni. Ezzel a kettds szervokords
modszerrel (1d. a késbbiekben pl. a 4.2 abrat) tobb, mint egy évtizede fazisstabil,
erositett 1ézerimpulzusokat is létre lehet hozni  (Baltuska et al., 2003). A
femtoszekundumos oszcillatorok ¢és erdsitdk fazisstabilizalasanak modszereit a 4.
fejezetben bemutatandd, 1j tudoméanyos eredmények demonstraldsanal is hasznélni
fogom.
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2 Célkitizések

A kutatasaim kezdetekor terjedtek el az olyan lézerek illetve 1ézerrendszerek,
amelyek elészor tudtak az optikai periodusidével Osszemérhetd impulzushosszat
biztositani (Brabec és Krausz, 2000; Dombi et al., 2004). Ilyen, un. kevésciklusu
impulzusok esetén a fény-anyag kolcsonhatasi jelenségeket mar nem lehet a szokdsos
modon, az impulzusburkolé altal meghatarozottnak tekinteni, hiszen a burkolo6 helyett
a tényleges optikai hullamforma jatssza a meghatdrozé szerepet (Brabec és Krausz,
2000). Ennek elsé példait a 1ézeres atomfizikai kutatasok soran fedezték fel olyan
kisérletek soran, ahol kevésciklusti lézerimpulzusok nemesgazatomokkal hatottak
kolcson. Az ilyenkor lejatszodd folyamatok, a kiiszobfeletti ionizacid (Paulus et al.,
2003), a magasrendii felharmonikusok keltése (Baltuska et al., 2003), valamint a
nemszekvencialis kettdsionizacio kivétel nélkiil vivé-burkolo fazisérzékenynek, vagyis
az optikai tér altal meghatarozottnak bizonyultak (Liu et al., 2004). A 2003-as évben
viszont még nem volt ismert olyan kisérleti eredmény, amely az extrém rovid
(kevésciklusu) 1ézerimpulzusok és szilardtestek kolcsonhatasara vonatkozott volna. Az
elsé olyan felfedezésiinket, amely a kozonséges sokfotonos fémfeliileti fotoemisszio
vivo-burkold fazisérzékenységét mutatta meg, ekkor publikéltuk (Apolonski et al.,
2004; Dombi et al., 2004).

Mindezeken tulmutatva, halad6 és lokalizalt feliileti plazmonok keltése a 1ézer-
szilardtest-kolcsonhatasok egy kiilondsen is érdekes esetét jelentik. A mar bemutatott,
a tér-nanolokalizicioval és sokszoros térndvekménnyel kapcsolatos lehetdségek
valamint a minden korabbinal rovidebb lézerimpulzusok megjelenése felvetették a
fény  egyideji  tér- és idébeli  koncentraciojanak  lehetOségét  a
hulldmhosszal/periddusidével Osszemérhetd skalan. Fotoelektronok kibocsatasa és
azok nanométeres skalan megvaldosuld oszcillacidja pedig éppen ennek a nanooptikai
tartomanynak a szondéazasat igérte. Ezért célul tliztem ki azt, hogy a legkorszeriibb
1ézerrendszerekkel, kevés optikai ciklusbol allo 1ézerimpulzusokkal vizsgaljam a
feliileti plazmonok altal erdsitett fotoemisszio és elektrongyorsitas folyamatat.

A fenti alapkérdés tobb részproblémadra bonthato. Természetesen mertil fel, hogy
lehetséges-e kevés optikai ciklusbol allo 1ézerimpulzusokkal olyan rovid idétartamu
feliileti plazmonhulldmcsomagokat kelteni, melyek iddtartama Osszemérheté a
gerjeszté impulzuséval. llyen plazmonhullamcsomagok felhasznalasa hasonlo attorést
hozhat az integralt és nanooptikaban, mint amit a kevés optikai ciklusi impulzusok
megjelenése hozott a 1ézerfizikaban, Uj tudoményteriilet, az attofizika megjelenését
téve lehetévé (Ivanov és Krausz, 2009). Miként lehet az ilyen extrém rovid feliileti
impulzusokat helyesen karakterizalni? Kevés optikai ciklusit hullamcsomagok
segitségével lehetséges-e plazmonos alagitemissziot indukalni fémfeliletekrol,
valamint ultrardvid plazmonhulldamcsomagokkal hatékonyan lehet-e a fotoelektronokat
keV-os energidig gyorsitani a fémfeliilet nanométeres kdrnyezetében? Ezen kérdések
megvalaszolasahoz a korszerli fényforrasokhoz adaptalt 0j kisérleti modszereket is ki
kellett dolgoznom.
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A kapcsolodd  feliileti  plazmonos fotoemisszidos ¢€s elektrongyorsitasi
jelenségeket korabban komplikalt numerikus modellekkel vizsgaltdk, melyek a
Maxwell-egyenletek kozvetlen numerikus megoldasan alapultak (Irvine et al., 2004,
Taflove és Hagness, 2005). A kisérletek mellett ezért részfeladatnak tiztem ki egy
egyszerii modell felallitdsat, amely a (haladohullam) plazmontér fenomenologikus
leirasan alapul. Ez a numerikus végeselem illetve véges differencia-modszerek
hasznalatat sziikségtelenné teszi. Fontos volt, hogy az egyszerisitések mellett a feliileti
plazmonos elektronemisszids és elektrongyorsitasi folyamatokrol helyes képet kapjak,
¢s a kisérletek soran észlelt fizikai jelenségek hatterét is fel tudjam tarni. Az 4j modell
segitségével pedig célom volt a feliileti plazmonos elektrongyorsitas alapjelenségeinek
a vizsgalata, pl. hogy ez a folyamat mennyire felel meg a ponderomotoros
elektrongyorsitasrdl alkotott klasszikus képnek.

A feliileti plazmonok kutatdsanak alapkérdései mellett nem lehetett figyelmen
kiviil hagyni a 1ézerfizika ezzel parhuzamos rohamos fejléddését sem. A kevésciklust
impulzusok elterjedése utdin a kétezres években megjelent egy olyan
femtoszekundumos 1ézerfizikai megoldas is, amely szamos mas alkalmazasi lehet6ség
mellett az ultragyors plazmonikai kornyezethez is ideédlisnak bizonyult. A
femtoszekundumos 1ézerek széles valasztékabol ugyanis hianyzott egy olyan
fényforras, amely nagy (legalabb kb. 100-200 kHz-t61 tobb MHz-ig terjedd) ismétlési
frekvenciaval biztosit a kozonséges lézeroszcillatorokénal Iényegesen nagyobb
energidju (tobb szaz nJ-os) lézerimpulzusokat. Ez az impulzusparaméter-tartomany,
azon tul, hogy legalabb két nagysagrenddel nagyobb energiat biztosit, mint a
hagyomanyos 1ézeroszcillatorok, nem csak a nemlinedris plazmonikai kisérletek és
mérémodszerek terén jelent hatalmas elérelépést, hanem késObbi ultragyors integralt
optikai elemek (pl. nanoméretli optikai tranzisztorok) fejlesztésének fontos eszkozét
nyUjtja. Mintegy 15 éve ismert, hogy a kérdéses impulzusparamétereket specidlis,
hosszu rezonatoros titan-zafir és itterbium-alapu 1ézeroszcillatorokkal lehet elérni (Cho
et al., 2001; Kowalewicz et al., 2003; Fernandez et al., 2004).

Az impulzusenergia skalazasat és a rezonatoron kiviili impulzusdsszenyomast az
elsé hossza rezonatoros 1ézerekkel még nem valositottak meg. Ezért célom volt egy
hosszll rezonatoros titan-zafir 1ézeroszcillator megépitése €s a plazmonikai kisérletek
érdekében torténd tovabbfejlesztése valamint impulzusainak Osszenyomadsa Ujonnan
elérhetd nemlinearis szaloptikai elemekkel (leginkdbb az Gn. nagy modusfeliiletii
fotonikus szalakkal). Ebben a témakdorben nem fogom figyelmen kiviil hagyni a
lézerfizikai kutatasokbol ad6dd, am az ultragyors plazmonika teriiletén kiviil es6
alkalmazasi lehetdségeket sem.

Célul tiiztem ki tovabba olyan lézerfizikai fejlesztéseket is, amelyek a hosszu
rezonatoros lézerek altal megszabott paramétertartomanyon kiviil esd, kevés ciklust
lézerimpulzusok hatékony Gsszenyomasat valositjdk meg. Az erre ¢épiild
fényforrasokkal a késobbiekben integralt nanooptikai, nanoplazmonikai rendszerek
minden korabbindl gyorsabb mitkddtetését lehet megvalositani.

A halad6 feliileti plazmonokkal végzett femtoszekundumos kisérletek
természetes tovabbvitele a vizsgalatok kiterjesztése plazmonikus nanorészecskékre is.
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Ezeknek a mar bemutatott, sokoldali felhasznalasa a spektroszkdpidban,
szenzorikdban és fotovoltaikaban kiilonleges aktualitdst ad az ilyen kisérleteknek.
Plazmonikus nanorészecskék a lézerimpulzus energidjanak mindharom térkoordinata
mentén torténd nanolokalizacidjat lehetdvé teszik, tovabba a késObbiekben az
elektromos tér amplitidoeloszlasanak hatékony formalasat is nyujthatjak. Célom volt
tehat plazmonos fotoemisszids kisérletek elvégzése plazmonosan rezonans ¢és
nemrezonans nanorészecskékkel annak megvalaszolasahoz, hogy a feliileti plazmonok
elektromagneses tere kozvetleniil felel-e a fotoemisszios és fotoelektrongyorsitasi
folyamatért. A kisérleti eredményeket megfelel6 modellel 6sszevetve szandékoztam az
itt szerepet jatszo fizikai jelenségeket tisztazni azért, hogy a késdbbiekben ezeket a jol
karakterizalt nanolokalizalt tereket, illetve elektromos tranzienseket alkalmazasok
céljara is felhasznalhatova tegyem.

Mivel mind az alagltemisszioba torténé atmenet mind az elektronok atlagos
oszcillacios energiaja kedvezéen skalazodik a hullamhossz novelésével (ehhez Id. az
(1.1) és (1.2) osszefiiggéseket), ezért célul tiztem ki a feliileti plazmonos fotoemisszid
¢s elektrongyorsitas vizsgalatat a rohamos fejlédésen keresztiilment kdzép-infravords
femtoszekundumos fényforrasokkal is. Fém nanotiik preciz, relativ pozicionalasanak
megvaldsitasdval pedig olyan, két nanoemitterbdl 4ll6 rendszert szandékoztam
megvaldsitani, amely ultrardvid 1ézerimpulzusokkal megvildgitva nanoméretben
lejatszodd nemlinedris jelenségek vizsgdlatdra alkalmas, és egyuttal nanoméretii
vakuumdiodaként is szolgal.

25



dc_1167_16

3 Kevésciklusi, haladé feliileti plazmon hullimcsomagok idébontott
vizsgalata

Lattuk, hogy a femtoszekundumos lézertechnologia fejlédése lehetové tette azt,
hogy olyan, extrém rovid 1ézerimpulzusokat hasznaljunk, ahol a burkol6 iddtartama
(félértékszélessége) Osszemérhetdé a vivohullam periddusidejével. Az ilyen
kevésciklusu 1ézerimpulzusok jelentdsége pl. az attoszekundumos tudomanyban mar a
kétezres évek elejére nyilvanvalova valt (Brabec és Krausz, 1997), hiszen ezek
segitségével attoszekundumos egyesimpulzusokat lehet kelteni, szemben a hosszabb
1ézerimpulzusokkal keltheté attoszekundumos impulzusvonulatokkal (Farkas és Toth,
1991). Ezért természetesen meriil fel a kérdés, hogy a szabad térben terjedé extrém
rovid hulldmcsomagokhoz hasonldan, vajon lehetséges-e ilyen rovidségli halado
feliileti  plazmon-hulldimcsomagokat  kelteni. = Ehhez  nyilvdnvaléan  olyan
1ézeroszcillatorra van sziikség, amely kevésciklusu impulzusokat biztosit. A kérdés
megvalaszolasahoz ezért kisérleti berendezést épitettem Budapesten, melyet a Max
Planck Kvantumoptikai Intézetben hasznéltam fel. Az ott rendelkezésre allo 5 fs-0s
impulzusokat eldallito, egyediilallo titan-zafir oszcillatorral végeztem kisérleteket az
alabbiakban bemutatand6 méddon.

3.1 Kisérleti modszerek

Kisérleteimhez egy 5 fs-os, 5 nJ energiaval rendelkezé impulzusokat 795 nm-es
kozponti hullamhosszon el6allito titan-zafir oszcillatort hasznaltam a Max Planck
Kvantumoptikai Intézetben. A valamivel kevesebb, mint két optikai ciklusnak
megfeleld impulzushossz extrém széles spektrummal parosul, amit az oszcillatorban
hasznalt faziskorrigalo (,,csorpolt”) tikkros technoldgia jelentds fejlédése tett lehetové.
Az oszcillator spektrumat és az altala biztositott impulzusok interferometrikus
autokorrelacios jellemzését a 3.1 dbran mutatom be. Az abrardl megallapithato, hogy a
sz€les spektrumnak megfeleld transzformacidkorlatozott impulzushosszhoz kozeli,
extrém rovid 1ézerimpulzusok alltak rendelkezésre.
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3.1 abra Nagy savszélességii titan-zafir 1ézeroszcillator spektruma (bal oldalon)
és kibocsatott impulzusok masodrendii interferometrikus autokorrelacidja (jobb
oldalon).

Az impulzusokkal torténé haladé feliileti plazmonhullamkeltéshez a 3.2 abran
bemutatott optikai elrendezést és kisérleti berendezést épitettem. Ez nagyrészt
megegyezik egy olyan masodrendii interferometrikus autokorrelator felépitésével,
amelyet impulzuskarakterizalasra is hasznalnak, a kovetkez6 alapvet6 kiilonbségekkel.
1) Az interferométer és a nemlinedris detektor kozott elhelyezett faziskorrigald
tiikrokkel biztositom a transzformaciokorlathoz kozeli impulzushosszat a mintan, féleg
a prizma anyagi diszperzidjanak elékompenzalasaval. i1) A masodharmonikus kristaly
mint nemlinearis detektor helyett a plazmonikus fém vékonyrétegrél torténd
nemlinearis fotoemisszio jatssza a nemlinedris detektor szerepét.

I NR
nyalab oszto6

N

NR: nagy reflexiéju tiikor

NR

|
NR] faziskorrigald tiikrok

Ti:S oszcillator NR

5fs, 5nd, 82 MHz elektron-sokszorozé
NR csé

3.2 abra Optikai elrendezés és elektrondetektalas kevés optikai ciklusi HFP

hullamcsomagok keltéséhez és karakterizalasahoz. Az interferométer utan a

diszperziokompenzalasra szolgald tiikrokon keresztiil jut el a fény a

Kretschmann-konfiguracioban t6érténé plazmonkeltéshez. NR: nagy reflexioji

ezusttikrok, Ti:S: titan-zafir.

A prizma egyittal egy vakuumkamra ablakaként is szolgal, melyben 107 mbar
vakuumot értem el. A kamraban a fémfeliiletrdl kilépé fotoelektronokat egy
Hamamatsu R595 tipusu elektronsokszorozdval detektaltam. A nemlinearitas helyes
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meghatarozasahoz az interferométer egyik karjanak kitakarasaval felvettem az
intenzitas-fotoaram karakterisztikat. Ezt kétszer logaritmikus skalan abrazolva (3.3
abra) megallapithat6, hogy a négyfotonos fotoemisszio tiszta esetével van dolgunk
(v.0. az 1.4 Osszefiiggéssel), vagyis a bemutatott elrendezést negyedrendi
autokorrelatorként lehet hasznalni, amennyiben a Michelson-interferométer egyik
karjanak eltolasa fliggvényében mérjiik a fotoaramot.

10°F

_ 405011

10"k

fotoaram (relativ egység)

10°
0,1 . ‘s 2
inenzitas (GW/cm”)

3.3 abra Intenzitas-fotoaram karakterisztika a
HFP 4ltal indukalt fotoaramra vonatkozodan
(mérési  pontok). Az illesztés (egyenes)
egyértelmi negyedrendii nemlinearitast mutat.

A HFP keltéséhez tovabba erdsen fokuszalt nyaldbot hasznaltam annak
érdekében, hogy minél nagyobb optikai sdvszélességet sikeriiljon plazmonhulldmma
konvertalni. A felhasznalt nagy numerikus apertira miatt a fokuszalt nyalabbeli
k-vektorok széles beesési szogtartomanyt fednek le, ezzel pedig a plazmonbecsatolas
hulldmhossz- és szogfiiggése csatolodik egymashoz, nagyobb effektiv sdvszélességet
eredményezve. A nyalab jellemz6 foltmérete a fokuszban ~9 um koriili volt.

3.2 Kisérleti eredmények

A fenti feltételekkel elvégeztem az autokorrelaciés mérést a 3.2 abra kapcsan
mar ismertetett elrendezésben. Az interferométer karjai kozti késleltetés fliggvényében
mérhetd teljes fotodram a 3.4(a) abréan lathato.
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3.4 abra (a) Mért interferometrikus autokorrelaciods jel, amely lényegében a
kevésciklusu impulzusokkal keltett HFP altal erdsitett fotoemisszios jel a
késleltetés fliggvényében. (b) Egy 5 fs-os lézerimpulzus 3.1-es Osszefiiggés
alapjan szamolt negyedrendii autokorrelacios fiiggvénye (voros gorbe), illetve
a mérés rekonstrukcidjara megalkotott kiértékelési eljarassal szamolt
autokorrelacio (kék gorbe). A levonhatd kovetkeztetéseket 1d. a szovegben.

Az abran egyértelmiien egy rovid hulldamcsomag autokorrelacids fiiggvényére
hasonlito gérbe lathatd. Mivel a mérés a beesd nyalabbal ellentétes oldalon torténik,
ahol a fémfeliileten plazmonhulldm fut végig, ezért a HFP hullamcsomag alakja
hatdrozza meg a mérhetd gorbét. A mért gorbe jellegében nagyon hasonld, mint az
5,0 fs-os gerjesztd impulzus szamolt negyedrendli autokorrelacios fiiggvénye (Id.
3.4(b) abra), ami arra utal, hogy az igy keltett HFP hullamcsomag egy ultrardvid,
kevés optikai ciklusbdl all6 impulzusként halad a feliilet mentén. Ez a hullimcsomag a
terjedés soran diszperziv hatasok miatt nyilvanvaloan kiszélesedik, am ez mar csak
elhanyagolhatd mértékben jarul hozza a mért autokorrelacios jelhez a ~8,5 um
terjedési hosszon bekovetkezé teljes abszorpcié (Krod et al., 1991) illetve a
kiszélesedés miatti csticsintenzitds-csokkenés miatt. Az egyértelmi indikaciok alapjan
célom volt egy olyan kiértékelési eljaras definialasa, amellyel a hullamcsomag
iddtartamara pontosan kovetkeztethetek. Ehhez a kovetkezd megfontolasokat és
1épéseket tettem.

Egyrészt a mért jelet add nemlinearis folyamat vélaszidejének természetesen
rovidebbnek kell lennie, mint a mérendé impulzushossz. Ez nyilvanvaloan teljesiil,
hiszen a fotoemisszids folyamat soran négy foton egyiittes kélcsonhatasa révén Iép ki
az elektron, olyan koztes allapotok pedig nincsenek a Fermi-szint és a vakuumszint
kozott, ami az emisszio femtoszekundumos késleltetését okozna. Megjegyzendd, hogy
ez a feltétel kivaldan teljesiil hagyomanyos, optikai masodharmonikus-keltésre épiild
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autokorrelatorok esetén is, ahol a nemlinearis konverzios folyamat szintén 1 fs alatti
valasziddvel bir.

Az el6z06 szakaszban bemutatott mérések alapjan (ld. 3.3 abra) megallapithato,
hogy negyedrendli folyamat szolgdl a hulldimcsomag karakterizaldsara, ennek
megfeleléen az interferometrikus (kollinearis) elrendezésbdl vart negyedrendi
autokorrelacios fiiggvény a karok kozti késleltetés fiiggvényében az

.. (7) = T(E(t)+ E(t+f))2\ dt (3.1)

alakot olti. Ezt a gorbét (5,0 fs-os 1ézerimpulzusbol kiindulva) a 3.4 abra (b) paneljén
vOrds szinnel 4brazoltam. Az (a) panelen lathatdé mért gorbe ennél nyilvanvaloan
szélesebb. Ennek egyik oka, hogy a méréshez felhasznalt fémréteg nem tokéletesen
(nem atomi szinten) sik, az enyhén érdes feliilet kiilonb6z6 pontjain keletkezett jeleket
pedig integraltan detektaltam. A feliilet granularis részein a HFP-k lokalizalodhatnak,
az ilyen lokalizalt plazmonok gerjesztésének savszélessége pedig ismert, hogy Kisebb,
mint egy 800 nm-en 5 fs-0s impulzus spektralis savszélessége (Gotschy et al., 1996).
Tovabbi savszélességkorlatozo tényezot jelenthet a HFP-K becsatolasa, ezt azonban az
erds fokuszalassal kikiiszoboltem.

3.3 A kisérleti eredmények kiértékelése

A fentiek alapjan sziikség volt egy olyan kiértékelési eljaras kidolgozasara,
amely mindezen hatasokat: a feliileti plazmon becsatolasat, a terjedést és a tobb térbeli
pontbdl szarmazo6 emissziot figyelembe véve irja le a mérés soran keletkezo jelet. Elsd
Iépésként kanadai kollégam, Scott Irvine a Maxwell-egyenletek végesdifferencia-
madszerre épiil6 numerikus megoldasaval meghatarozta az enyhén érdes feliilet egyes
pontjain kialakulo HFP-lefutast i) a konkrét, mért plazmonbecsatolasi geometria, ii) az
alagutmikroszkoppal mért feliileti érdesség (2,8 nm-es topografiai szoras), valamint
i) a gerjeszté impulzus alakjanak pontos ismerete alapjan. Ezzel egy olyan térképet
kaptam a feliiletrél, amely a modellezési racs diszkrét pontjaira megmutatta a HFP
térerosségének a lefutasait. Harom reprezentativ feliileti pontra a 3.5 abran mutatok be
ilyen térerdsség-lefutasokat.

A megalkotand6 modellhez paraméterként tehat adott volt a feliileti plazmontér
id6beli lefutasa a feliilet kiillonbozo, i-vel indexelt pontjain: Eyxep(t,ri). Itt mar lathato,
hogy a HFP kialakuldsa soran valtozhat az impulzushossz a plazmontér mar emlitett,
feliileti szemcséken torténd lokalizacioja kovetkeztében.
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3.5 abra Az elektromos térer6sség numerikusan, a Maxwell-
egyenletekbol meghatarozott idébeli lefutdsa harom reprezentativ

feliileti pontra enyhén érdes feliilet esetén a kisérleti paraméterek
felhasznalasaval.

elektromos térerdsség (rel. egység)

A mért autokorrelaciot szimuldlo modellt a kovetkezd elemekbdl allitottam
Ossze: 1) a késleltetést két, egymastol idében eltolt feliileti plazmonimpulzussal
modelleztem, melyek elektromos terei linearisan 6sszegzédnek a feliilet minden egyes
pontjdban. i1) Az elektromos tér ismeretében minden egyes pontra szarmaztathaté az
onnan emittalt teljes toltés. iii) Ezt a mennyiséget az Osszes figyelembe vett pontra
Osszegezve (vagyis azokra a pontokra, ahol a plazmontér idébeli lefutasa ismert volt)
megadhat6 az adott késleltetéshez tartozo teljes plazmonosan emittalt toltés. iv) Ezt az
eljarast kiilonbozo késleltetéseknél megismételve szarmaztattam a mérési gorbét
modellez6 fliggvényt, amely a mérési folyamat 0sszes 1ényeges sajatsagat figyelembe
veszi. Lényeges megemliteni, hogy ezzel a folyamattal illesztési paraméterek nélkiil
rekonstrualhaté a mért autokorrelacios jel.
A modell hasznalatdhoz a kovetkezé formalis 1épéseket kell tenni. A
késleltetés fliggvényében a feliilet egyes pontjain kaphat6 térerdsség az

EHFP(t' 7)) = Buep(t.1) + Egep (t+7,17) (3.2)

Osszefiiggésbdl szarmaztathato, ahol r az interferométer karjai kozti késleltetés. Az igy
kapott hullamforma §HFP (t,r,,7) burkolojat a burkol6 alatti optikai ciklusok maximalis
amplituddji pozicidiban illesztéssel, illetve ezek kozott interpolacioval lehet

szarmaztatni. Ennek a burkolonak a négyzetével aranyosnak vettem az id6- és térbeli
intenzitasprofilt, amelyet a kovetkezéképpen definialtam:

rHFP(trrirT) - El-zuFP(tvri’T) (3.3).

Mivel a folyamatot kisérletileg bizonyitottan négyfotonos emisszio jellemezte, ezért

ilyenkor a pillanatnyi fotodram aranyosnak veheté az intenzitasburkold negyedik
hatvanyaval: j(t,ri,7) ~ r,j‘FP(t,ri,r). A fenti ii) alapjan a feliilet egy adott pontjan a
folyamat soran a teljes fotoemittalt toltés ennek az id6 szerinti integraljaval aranyos,

vagyis egy konstans szorzotol eltekintve igaz, hogy
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é(l’i,r) - Lr:FP(t1n1T)dt (3.4).

Végiil pedig 0Osszegezve a feliillet kiilonb6zé pontjaibol szarmazd fotoemittalt
toltésmennyiségeket megkaphatjuk egy adott 7 késleltetéshez tartozo teljes mérhetd
jelet:

j(0)=>.Q(r.7) (3.5).

A 3.2-3.4 1épéseket nagy szamu feliileti poziciora programozva (melyet Racz Péter
kollégam végzett el) megkaptuk a 3.4 abra (b) részén a kék gorbét. A voros gorbe,
ahogy arr6l mar korabban sz6 volt, a feliileti plazmont kelté 5,0 fs-0s 1ézerimpulzus
szamitott negyedrendii autokorrelacios gorbéje. Az igy rekonstrudlt gorbe
félértékszélessége kb. 15%-kal tér el a 3.4 (a) abran lathatdé mérttdl. Az eltérés
lehetséges oka a HFP terének, a feliileti profilnak tokéletlen rekonstrualasa. Az
5,0 fs-os lézerimpulzus negyedrendli autokorrelacios fliggvénye (3.4 (b) abra, voros
gorbe) ezzel szemben kb. 12 %-kal rovidebb, mint a mért feliileti autokorrelacios
gorbe.

Mindezek alapjan azt lehet megallapitani, hogy a vizsgalt feliileti plazmon
hullamcsomagok mindenképpen Kevés optikai ciklusbol allnak, és ezt az
autokorrelacios mérés és annak rekonstrukcios eljarasa nagy biztonsaggal igazolja
(Dombi et al., 2010).

3.4 Osszefoglalas

Kisérleti modszert dolgoztam ki ultrardvid, néhany fs-os feliileti plazmon
hullamcsomagok idébeli tulajdonsagainak vizsgalatara. A kidolgozott kisérleti
modszer laboratoriumi megvaldsitasaval €s az eredmények rigordzus kiértékelésével
elsdként szolgaltattam megalapozott kisérleti bizonyitékot kevés optikai ciklusi HFP
hullamcsomagok 1étére (Dombi et al., 2010). Kimutattam, hogy kevés optikai ciklust
lézerimpulzusok olyan kevés ciklusi plazmon-hullamcsomagokat tudnak kelteni,
melyek kezdeti id6tartama Osszemérhetd az azokat kelté 1ézerimpulzusok
idotartamaval. Ezaltal pedig egy 0j lehetdséget mutattam meg arra vonatkozéan, hogy
miként lehet 1ézerimpulzusok extrém térbeli és iddbeli lokalizacidjat egyidejiileg
megvalositani. Az eredmények jelentdségét jol mutatja a tézisponthoz kapcsolodod
kozlemény kiemelkedd, a megjelenés ota folyamatos hivatkozottsaga.

Kevés optikai ciklusbol allé 1ézerimpulzusok nagy hatast gyakoroltak az atomi,
molekularis és optikai fizika (,,AMO fizika”) teriiletének fejlodésére és az
attoszekundumos tudomanyteriilet kialakulasara (Brabec és Krausz, 2000; Ivanov és
Krausz, 2009). Ennek megfeleléen a kevés optikai ciklusi HFP-k alkalmazasa
varakozasaim szerint a nanooptika ¢és a kapcsoldédo ultragyors feliileti fizikai iranyt
fogja hasonlé mdédon befolyasolni. A bemutatott modszer jol kombinalhato feliileti
plazmon hullamvezetékbe (Berini, 2009) torténd becsatolassal, ahol ugyan a terjedés
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soran varhatd diszperziv hatasokat kompenzalni kell, de az optikai széalakhoz
hasonldan, megfeleld nemlinearitas megvalositasaval nem tiinik elképzelhetetlennek a
szolitonszer( terjedés.

33



dc_1167_16

4 Elektronok gyorsitasa halado feliileti plazmonok elektromagneses
terében

Kevésciklusu HFP hullamok esetén tovabbi fontos kérdésként meriil fel, hogy
lehetséges-e  hatékony elektrongyorsitds ilyen tranziens, erdsen lokalizalt
elektromagneses terekben, hasonldoan a korabban bemutatott elektrongyorsitasi
alapjelenséghez, melyet az 1.5 fejezetben ismertettem. Azon tilmenden, hogy a feliileti
plazmonos elektrongyorsitdsi séma bizonyitottan tobb keV-os elektronnyalabot
szolgaltat, nagy eloénye, hogy igen kis térrészben torténik a gyorsitasi folyamat, és az
elérheté kb. 50 MeV/cm-es gyorsitas Osszemérheté pl. korszerli 1ézerplazma-alapu
részecskegyorsitasi elrendezések hasonld paraméterével (Wang et al., 2013; Leemans
et al., 2014). Amennyiben a forrast néhany tucat keV-ig lehetséges skalazni, akkor
késobb ultragyors elektrondiffrakciés és elektronmikroszkopiai modszerekhez is
alkalmas elektronforrast szolgaltathat. Ehhez elsé 1épésként a kevésciklusu
impulzusokkal keltett HFP-k altali gyorsitast vizsgaltam meg, ami a fém vékonyréteg
roncsolasi kiiszobe szempontjabdl is sokkal elénydsebb konfigurdcionak igérkezik,
mint a sokciklusos gerjesztés. Tovabbi megvalaszolandé kérdés volt, hogy vivo-
burkolo fazisstabilizalt 1ézerimpulzusok miként befolyasoljdk az elektrongyorsitasi
folyamatot.

4.1 Kisérleti modszerek

A HFP-térben torténd elektrongyorsitasra vonatkoz6 kisérleteim soran az
elektronspektroszkopiai  méréseket egy egyszerli, sajat épitési, ellenteres
elektronspektrométerrel végeztem el. Az elrendezést a 4.1 abra mutatja be.

10'7 mbar
Uret

elektronsokszorozd
cs6

4.1 abra Ellenteres elektronspektrométer felépitése feliileti
plazmonos elektrongyorsités vizsgalatara.

A fokuszalt lézernyalab a  Kretschmann-Raether plazmongerjesztési
konfigurdcioban esik be a prizmara, amely egytttal a vakuumablak szerepét is betolti.
Az ablak vakuumoldalan a fémfeliiletrél kilép6 elektronok egy, a fémréteg és egy attol
kb. 20 mm-re talalhato, kis kitoltési tényez6jii fémhald altal meghatarozott, kozel
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homogén elektromos térben mozognak. A halora kapcsolt negativ egyenfesziiltséget
valtoztatva elérhetd, hogy csak a fesziiltségnek megfeleld kinetikus energianal
nagyobb energidju elektronok jussanak &t a halon a detektorba. Az elektronok
detektalasat egy Hamamatsu R595 tipusu elektronsokszorozdval oldottam meg, melyet
1-5 kV-os fesziiltséggel eléfeszitve kb. 107-10° sokszorozasi tényezét lehet elérni. Az
elektronjelet a halora kapcsolt fesziiltség fliggvényében mérve, ezt a fiiggvényt a
fesziiltség szerint derivalva adodik az elektronspektrum.

A Kkisérletek soran kevésciklusu feliileti plazmonokat egy tobbutas titan-zafir
erdsitérendszerbdl kicsatolt 1ézerimpulzusokkal keltettem, melyet a Bécsi Miiszaki
Egyetem Fotonikai Intézetében bocsatottak rendelkezésemre. A 4.2 dbran bemutatott
1ézerrendszer impulzuskompresszio utan 6,5 fs-os rovidségii, 2,4 optikai ciklusbol allo
1ézerimpulzusokat allitott elé 795 nm-es kdzponti hullamhosszal és 5 kHz-es ismétlési
frekvenciaval. A kisérletek soran alkalmazott maximalis impulzusenergia 140 pJ volt.
Tovabbi lehet6ségként a 1ézerrendszer olyan, vivé-burkolo fazisstabilizalt
impulzusokat is képes volt kelteni, ahol (lézeroszcillatorokkal ellentétben) a vivo-
burkold fazis nem egy meghatarozott frekvenciaval valtozik az impulzusvonulatban,
hanem az egymast koveté impulzusok vivé-burkold fazisa azonos értéken rogzitett
(Baltuska et al., 2003). Ezt az tizemmodot 4.2 abran is feltiintetett, lasst fazisdriftet
visszaszabalyz6 f-2f interferométerrel lehetett elérni.

Q-kapcsolt e 8,?4& ;
umpald lézer Tobbutas ,14 m
e titan-zafir klmpulzus- 5 kHz
, , . P ompresszor
Titan-zafir oszcillator erosito P [

——: elektronikus dsszekottetés
W —p . |€zErnyalab

Fazisstabilizals| (. F2F  \( F2F
eiektronika interferométer| finterferométer

I II1.

gyors lassu
visszaszabalyz6 kor |visszaszabalyz6 kér

4.2 abra Az elektronspektroszkopiai mérések soran alkalmazott erdsitett
lézerrendszer felépitése a vivo-burkold fazisstabilizald szervokorokkel.

A 4.1 abran bemutatott elrendezést ezen lézer fényével vilagitottam ki oly
moédon, hogy kb. 1 mm-es fokuszfoltot kaptam a prizma felilletén. A prizma
anyagaban bekovetkez6 diszperziv impulzusnyalast itt is faziskorrigald tiikrok
beépitéseével eldkompenzaltam.

4.2 Kisérleti eredmények

Az elektronsokszorozé jelét két méréstipushoz lehet felhasznalni. Egyrészt a
plazmonrezonancia beallitdsa és optimalizalasa utan, kiilonb6zd fokuszalt intenzitasok
mellett spektralisan bontott méréseket végeztem ellenteres modszerrel a feliileti
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plazmonos elektrongyorsitassal eldallithatd nyalab vizsgalatara. Masrészt pedig a teljes
fotoaramot is mértem az intenzitds fliggvényében a HFP-tér altal indukalt fotoemisszid
mechanizmusdnak megallapitdsara. A mérési eredményeket a 4.3 abra foglalja 6ssze, a
kisérletek soran a feliilet roncsoldsa nélkiil maximalisan elérhet fokuszalt intenzitas
1,510 W/cm? volt.

Elektronjel (rel. egys.)
1 10" 107 10° 10" 10°

—— 80 GW/cm®
@) e — 1350 Gt (b)

— 9.0 GW/cm’

210

_ &
i

1 477
10 L o -l

-
o_.
™

—_
S
Y
o
unld

Fotoaram (rel.eg

10" 10"
Intenzitas
(W/em?)

Intenzitas (GW/cm?)
(@]
o
o
1
3

Elektronjel (rel. egység)
=

—_
S
IS

T T T T T T T
0 200 400 600 800 0 200 400 600 800

Kinetikus energia (eV)

43 abra (a) 45 nm vastag eziistrétegrol indukalt felileti plazmonos
fotoemisszi6 és elektrongyorsitas spektruma kiillonb6zo intenzitasok mellett, a
spektrumokat minden intenzitasértéknél I-re normalva. (b)
Elektronspektrumok néhany kivalasztott intenzitasnal és a betétabran a teljes
fotoaram intenzitasfiiggése kétszer logaritmikus skalan abrazolva.

Mivel az elektromos tér a hullamhossz téredékén beliil lecseng az eziistfeliilettdl
tavolodva, és a HFP hullamcsomag iddbeli kiterjedése is csak néhany optikai ciklusnak
felel meg, az észlelt, kozel keV-os gyorsitds is ezen kis tér- és idébeli tartomanyon
beliil megy végbe. A legnagyobb kisérleti intenzitds 1,35 x 10* W/cm?-es értéke
mellett Iovésenként kb. 15.000 elektronra becsiilom a begytijtott elektronok szdmat az
elektronsokszorozo jelének analizise €s gyari sokszorozasi gorbéi alapjan. Ahhoz,
hogy ez az elektronszam tértoltési hatasokon keresztiil okozhatja-e az elektronnyalab
spektralis kiszélesitését, egy egyiittmikodés keretében modellezték a kezdeti, sziik
1d6- és térbeli intervallumon elhelyezett elektroncsomag terjedését a General Particle
Tracer (GPT) programkoéd segitségével. Ennek eredményeképpen megallapithato volt,
hogy az elektroncsomag terjedését észrevehetden torzitd tértdltési hatasok csak kb.
10 milli6é elektron egy impulzuson beliili kivaltdsa esetén jelennek meg, vagyis csak
kb. harom nagysagrenddel nagyobb elektronszam mellett, mint amit a kisérleteimben
tapasztaltam (Dombi et al., 2010).
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Az eredmények tovabbi elemzése azt is megmutatta, hogy néhanyszor
10 W/cm®-es intenzitas folott az elektronok mar nem a sokfotonos mechanizmussal,
hanem un. erds-tér fotoemisszidval 1épnek ki. Ez kiilondsen a 4.3(b) abra betétabrajan
latszik jol. Kis intenzitdsok mellett a teljes fotodram lézerintenzitds szerinti skalazésa a
négyfotonos fotoemisszi6 alapjan vart j ~ I, ***%*-es osszefiiggést koveti, ahol I, a
lIézernyalab csucsintenzitasa. Ez nagyobb intenzitdsok felé¢ fokozatosan atmegy a
j~ 10809 5557efiiggésbe. A Keldis-paraméterre vonatkozé (1.2) egyenlet megfeleld
nyalabparaméterek melletti kiértékelése alapjan azt varnank, hogy a Keldis-paraméter
1-es értékét csak 3,6x10 Wicm?es lézerintenzitasnal érnénk el, ahol a sokfotonos-
alagit atmenet bekovetkezik. Itt azonban az atmenet majdnem két nagysagrenddel
kisebb intenzitisnal, kb. 8x10™ Wicm?-es értéknél észlelhets. A két érték
Osszehasonlitasa alapjan, figyelembe véve, hogy az intenzitds a térer0sség négyzetével
aranyos, a HFP-térnovekményt is meg lehet hatarozni, mely 21,4 + 2,3-nak adédik.
Megjegyzendd, hogy mivel nem atomi szinten sik feliilettel dolgoztam, ezért ez a
modszer egyfajta atlagos térnovekményre enged kovetkeztetni a kivilagitott feliileten,
melyet a tovabbiakban dtlagos effektiv térnévekmenynek nevezek. Megjegyzendo az is,
hogy egy tokéletesen sik plazmonikus eziistfeliilet térndvekménye 14,6 lenne, és az
észlelt kiilonbséget a 2,8 nm rms-nek mért feliileti érdesség kielégiten
megmagyarazza (Raether, 1988). Az ezt alatamaszt6 alagatmikroszkopos képet a
4.4(a) abran mutatom be.

Egy tovabbi kisérletben arra kerestiik a valaszt, hogy a nanométeres térrészben
végmend gyorsitasi folyamatot befolyasolja-e a vivo-burkold fazis. Korabbi kisérleti és
elméleti eredményeim alapjan (Apolonski et al., 2004; Dombi és Réacz, 2008) erre jo
es¢ly kinalkozott, a kisérleti megvaldsitashoz pedig az egyiittmiik6dé csoportnal
minden eszk6z rendelkezésre allt. Ezért a 4.2 4bran bemutatott lézerrendszert
fazisstabilizalt lizemmodba kapcsoltam. A tapasztalat szerint megfeleld beallitasoknal
a fazisstabilizald szervokor legkevesebb fél oran at biztositotta fazisugras nélkiil a
stabilizalt mikodést. Ezt mutatja be a 4.4(b) abra, melyrdl az is leolvashato, hogy az
rms faziszaj értéke 0,17 rad volt.

A megfeleld bedllitisok utan 3,5x10™ W/cm? fokuszalt 1ézerintenzitas mellett a
fazisfiiggés mérésének eredményét a 4.4(c) és (d) abrdkon mutatom be. A valasztott
intenzitasérték elégséges ahhoz, hogy az elektronok tiszta alagutdzassal 1épjenek ki a
4.3(b) abra alapjan. Mivel ebben az esetben varhato, hogy a dinamikat kdzvetleniil az
elektromos térerdsség lefutasa hatarozza meg, ezért a folyamat fazisérzékenységének
kimutatdsara itt jo esély kinalkozik, szemben az alacsonyabb intenzitasokon
bekovetkezd tisztan perturbativ, sokfotonos folyamattal, melyet a lézerimpulzus
burkoldja hataroz meg és melyrdl ismert, hogy igen csekély faziskontrasztot tud csak
biztositani (Apolonski et al., 2004).
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4.4 abra (a) A kisérletekhez hasznalt tipikus eziistfeliilet alagiitmikroszkopos képe
2,8 nm rms feliileti érdességgel. (b) A 4.2 abran bemutatott, erdsitett, fazisstabilizalt
lézerrendszer fél oOran at mért faziszaja egy, a szervokoron kivili f-2f-
interferométerrel mérve, 0,17 rad rms faziszajértékkel. (c) Feliileti plazmonos
elektrongyorsitas spektruma 3,5x10" W/cm? fokuszalt 1ézerintenzitas mellett mérve
a vivo-burkolo fazis fliggvényében valamint (d) ennek az dbranak a metszetei négy
kiilonb6zd vive-burkolo fazisértéknél dsszehasonlitva.

A kisérleti eredmények azonban semmilyen észrevehetd fazisfiiggést nem
mutatnak, a 4.4(d) abra gorbéi kozti eltérések nem nagyobbak, mint az egyes
ellentérfesziiltségeknél felvett elektronaram-értékek zaja.

A fizikai intuici6 alapjan vart fazisfliggés hianyéara tobb lehetdség adodik. A
6,5 fs-os impulzushossznal az intenzitas-félértékszélességen beliil 2,4 optikai ciklus
van jelen, ez pedig a nemlinedris kolcsonhatasokra vonatkozo altalanos tapasztalat
szerint (Dombi et al., 2006) éppen a hataran van a fazisfiiggés kimutathatosaganak.
Negativan befolyasolja az észlelhetdséget a viszonylag nagy, 0,17 rad-os faziszaj is,
amely ugyan megfelel a fazisstabilizalasi technoldgia jelenlegi szintjének, a viszonylag
hosszu impulzussal egylitt azonban az esetlegesen jelenlévd fazishatdsokat konnyen
elmoshatja. A fazisfiiggés hidnyanak okaként leginkdbb azonban a 4.4(a) abran
bemutatott tipikus feliileti érdességet azonositottam. Varhato ugyanis, hogy a feliilet
mentén terjedé HFP hullam a feliileti érdesség miatt irreguléris térerdsség-eloszlassal
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rendelkezik, és ez az ebben terjedd elektronok trajektoiraiban olyan mértékii zavart
okoz, amely elmossa a jelentésebb fazishatasokat (Racz et al., 2011).

4.3 Modell evaneszcens elektromagneses térbeli elektrongyorsitasra

A feliileti plazmonos elektrongyorsitas alapjelenségeinek egyszerti megértéséhez
fontos tehat egy olyan alapmodell, amely viszonylag gyorsan ad valaszt a folyamattal
kapcsolatos fundamentalis kérdésekre. Ezért kidolgoztam a sik feliilet mentén terjedo
HFP terének analitikus leirdsat, ¢és ennek segitségével a fotoemisszio és
elektrongyorsitas alapjelenségeinek hatékonyan vizsgalatat. A modell analég a
magasrendli felharmonikuskeltés félklasszikus, haromlépéses modelljével (Kulander
etal., 1993; Corkum, 1993), mely szeparaltan kezeli és irja le a lézerindukalt atomi
ionizéciot, a szabad elektron lézertérbeli gyorsitidsat és ezen elektronnak az ionnal
torténd rekombinacidjat, mely végiil a felharmonikussugarzast eredményezi. Ezzel
sikeresen magyarazhatoé a magasrendii felharmonikuskeltés szamos alaptulajdonsaga,
az extrém ultraibolya spektrum alakja, a spektralis levagas intenzitds- és vivé-burkolod
fazisfiiggése, a paratlan rendli felharmonikusok megjelenése stb. Mindezek alapjan a
feliileti plazmonos fotoemisszid és elektrongyorsitas leirdsara egy hasonldé modellt
fejlesztettem, mely egyrészt a plazmontér analitikus leirasaval, a kibocsatott
elektronokra vonatkozoan pedig a megfeleld numerikus modszerek alkalmazasaval a
folyamatrol helyes informaciot szolgaltat.

ELEKTRONPALYAK

\ i \‘\,\\“‘\

i\
N\ \ \\ FELOLETI
\  PLAZMON

MEGVILAGITO FENY

4.5 abra Feliileti plazmonos fotoemissziora és elektrongyorsitasra
alkalmazott modell sémaja a felilleti plazmonkeltési, a
fotoemisszios és az elektrongyorsitasi 1épéseket illusztralva. (Az
abrat Racz Péter bocsatotta rendelkezésre).

Feliileti plazmonos elektrongyorsitds modelljét is harom meghatiroz6 részre
lehet bontani az ismert alapjelenségekbdl kiindulva, mint ahogyan azt a 4.5 abran is
illusztraltam. Az elsdé 1épés a HFP hullam becsatolasa, a feliiletkdzeli plazmontér
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kialakuldsa, a plazmonhullamcsomag terjedése. Ezt koveti a fotoelektronok
megjelenése a kontinuumban, a fotoemisszio, melyet a HFP erdsitett elektromos tere
valt ki. A fotoemisszid6 mechanizmusat, 1d6- és térbeli eloszlasat a HFP térerdssége
hatdrozza meg. Harmadik [épésként ezek az elektronok a lecsengd tér gradiensének
iranyaba gyorsulnak, részben a ponderomotoros gyorsitasi folyamatnak megfelelden.
A végso, a kisérletekben is mérhetd elektronspektrumot nagy szamu, kiilonb6zo
pontokon ¢és idOpillanatokban keletkezett elektrontrajektoria kiértékelésével, a
vonatkozo energiahisztogram eldallitasaval lehet modellezni.

A modell elemeinek bemutatasat a plazmontér analitikus leirasaval kezdem. Az
egyszeriiség kedvéért a 4.5 abra tengelyjeldléseit hasznalva egy kétdimenzids modellre
szoritkozom. A halad6 feliileti plazmonhulldm leirasakor feltehetd, hogy a plazmontér
amplituddja koveti a 1ézertérét, vagyis

E,er(X,2,1) = 7Ey (X, Z,t)e' M™%, (4.1)

ahol 7 a térnovekmény értéke, o a plazmontér lecsengési tényezdje, Eo(X,z,t) a beesd
lézerimpulzus amplitidoeloszlasa (1d. pl. (1.8) egyenlet), a koordinatak pedig a 4.5
abra szerint adottak. A HFP-k terét tehat elsé kozelitésben a gerjeszté 1ézerimpulzus
tere hatdrozza meg. Ebbdl kiindulva a fém-vakuum hatarfeliilet vakuumoldalan irjuk
fel két dimenzidban analitikus alakban a téramplitadot. Feltételezhet6, hogy a
plazmont kelt6 l1ézerimpulzus burkoldja 4toroklddik a feliileti plazmonokra. Ezért a
lézerimpulzusban a terjedés iranyara mer6leges gaussi profilt véve alapul, a
becsatolasnal alkalmazott 45°-0s beesési szognél a Gauss-eloszlas feliiletre vett
vetiiletével irhato fel a térbeli amplitudoeloszlas, valamint a HFP-k iddéalakjat is
gaussinak vehetjiik. fgy az a térbeli és id6beli eloszlas, amit a hatarfeliilet mentén
kapunk egy konstans szorz6tol eltekintve a kovetkezok szerint alakul:

- c 2 (Y
_2|n(2)(x.co{4j—ncst] o —4|n(2)(—x.sm(4j] 4.2)
c 2 P WO2 | |
()

ahol x a feliilettel parhuzamos térbeli koordinata a 4.5 abra szerint. Wy a térbeli

Ez(x,t) =exp

nyalabprofil szélességét meghatarozd nyaldbparaméter (vagyis a nyalabnyak
prizmafeliileten vett mérete), Nes a prizma anyaganak csoporttérésmutatoja, v ezuttal a
gaussi impulzushossz, és ¢ a vakuumbeli fénysebesség.

A HFP-ok elektromos tere tovabba egy normalis (Enrp;) €s egy hatarfeliilettel
parhuzamos (Eprpx) komponensbdl all. Ezek a feliiletre merdleges irany mentén
lecsengenek. Figyelembe kell venniink még a hullamszamok plazmonbecsatolashoz
sziikséges illesztését is, ezért a feliiletre merdleges térkomponens a kovetkez6 alakban
irhat6 fel (Dombi és Racz, 2008):

Eirr.s (X,z2,t) =nE,  Es(X,1) cos(kL ‘N -sin[%j X—ot+ (pVBjexp(—az) ,  (4.3)

ahol Emax a lézerimpulzus térerésségének maximalis értéke, n a térnévekmény,
kX=kanSin(7[/ 4) a HFP hullimszéma, w_ a plazmont kelté lézer kozponti
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korfrekvenciaja, ki a hullamszama. a az elektromos tér feliiletre mer6leges lecsengését
leird paraméter €s pyg a vivo-burkold fazis értéke. Hasonlo alakban, de /2
fazistolassal irhato fel a feliilettel parhuzamos komponens is, viszont azt figyelembe
kell venni, hogy az ehhez a komponenshez tartozé maximalis térerésség kisebb, mint a
(4.3) egyenletben adott. Ezért ennél a komponensnél egy a < 1 szorzofaktor jelenik
meg:

Enerx (X, 2,t) =naE,  Eg(X,1) cos{kL Ny -sin(%) X—ot+oug — %j exp(—oz). (4.4)

A Maxwell-egyenletek masok altal elvégzett numerikus megoldasaval vald
osszevetéssel (Irvine és Elezzabi, 2006) a értékére 0,3-0,4 kozotti eredmény adodik
(Dombi és Racz, 2008).

A fenti megfontolasokbol adodé heurisztikus térleiras a HFP-k keltésének
minden Iényeges elemét pontosan visszaadja, a térbeli és idobeli burkoloktol kezdve a
plazmontér evaneszcens jellegli lecsengéséig. Ennek belatasahoz tekintsiink az igy
kapott eloszlasra egy példat, amely 7 = 30 fs-0s gerjeszt6 1ézerimpulzus esetén mutatja
a plazmonteret a 4.6 abran.

x10° 10

W

z(m)

N

.....
...............
> A -

y A ]

X(m) x10°

4.6 abra HFP elektromos térerdssége abszolutértékének eloszlasa az analitikus feliras
alapjan 30 fs-os keltéimpulzus esetén (bal oldali panel). A jobb oldalon ugyanezen
abra egy szeletén (ld. a tengelyeken) a tér vektorialis eloszlasat mutatom be (Dombi et
al., 2009a). A szinskala azonos az 1.4 abraéval.

Az igy megadott elektromos tér nagyon jo kozelitéssel reprodukalja a Maxwell-
egyenletek numerikus megoldasaval szarmaztathato teret, ahogyan azt a 4.6-os abra
4.7-essel torténd 0sszevetése bizonyitja.
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2.6 2.8 3.0

X (um)
4.7 abra (a) A Maxwell-egyenletek numerikus megoldasaval eldallitott
elektromos tér abszolutértékének eloszlasa és (b) a vektorialis eloszlas Scott
Irvine szamitasai alapjan, 45°-kal elforgatott koordinatarendszerben. Forras:
Scott Irvine, lasd pl. (Irvine és Elezzabi, 2006). A szinskala azonos az 1.4
abréaéval.

A fotoemisszid folyamatanak leirasara az 1.2 fejezetben foglaltakat hasznaltam
fel. Amikor a Keldis-paraméter értéke y >>1, vagyis kisebb az intenzitas, akkor
tobbfotonos emisszidval 1épnek ki az elektronok. Példaul 5 eV koriili kilépési munkaji
fémfeliiletrdl torténd fotoemisszid és 800 nm koriili hullamhossz (vagyis 1,5 eV koriili
fotonenergia) esetén tipikusan 3- vagy 4-fotonos emisszido megy végbe. llyenkor az
(1.4) Osszefiiggés alapjan az emisszi6 nemadiabatikus, a fotodram idobeli lefutasa
kozelitéleg az impulzus burkolojanak harmadik vagy negyedik hatvanyaval
aranyosnak vehetd (ld. 1.2 abra). Ez a megallapitdas kiilonben szigoru
kvantummechanikai modszerekkel is bizonyitast nyert, hiszen a fotoemisszios
folyamat stiriségfunkcional-elméleten alapuldé modellezésébdl szarmazd eredménye
nagyon hasonld az egyszerii (1.4) egyenlet altal adotthoz (Lemell et al., 2003).
Alagttemisszio (y << 1) esetén pedig az ezt leird egyik lehetséges, zart kifejezés, a
Fowler-Nordheim-formula hasznalhat6, 1d. az (1.5) osszefiiggést. Ebben az esetben az
emisszid adiabatikusan koveti az elektromos teret. A tiszta alagutazds és a tiszta
tobbfotonos eset kozti y~1 értéknél bekovetkezd emisszidra is ismert zart alaku
kifejezés, ezt a tartomanyt nemadiabatikus alagutazasnak nevezi az ezzel foglalkozo
kozlemény (Yudin és Ivanov, 2001).
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Mindezek birtokaban az (1.4) vagy (1.5) egyenletekbe behelyettesitheté a HFP
(4.3) és (4.4) egyenletek altal adott térerOsségeloszlasa. Mivel kisérletileg is
bizonyitott tény, hogy fotoemisszidt elsésorban a HFP terének feliileten vett értéke
hatarozza meg (lasd pl. (Dombi et al., 2010)), ezért ezzel az eljarassal megadhaté a
fotoaram 1id6- és térbeli eloszlasa a teljes plazmonbecsatolasi folyamat alatt. A
modellhez tehat az igy adott lézerintenzitasfiiggd fotoaramprofilt hasznaltam fel.

A modell harmadik 1épéseként a fent leirt eloszlassal fotoemittalt, szabadda valt
elektronok klasszikus mozgasegyenletét kell megoldani nagy szamu tesztelektronra,
amely a Lorentz-er6 alapjan a kovetkez6 szokott alakban irhato fel:

2

m% =—€E ;p +evx B, *—€E, (4.5)
ahol az eddig szokott jelolések mellett r az elektron helyvektora, Byrp a magneses
indukcié a HFP-térben, v pedig az elektron sebessége. Abban a nyilvanvaldan teljesiilé
esetben, ha az elektronok sebessége a fénysebességnek csak toredéke, vagyis nem
relativisztikusan mozognak, akkor a mozgasegyenletben csak az elektromos
térerdsséggel kapcsolatos tag szdmottevd. Elegendd ideig ,.kovetve” az elektront a
mozgasegyenlet numerikus megoldasaval, megkaphatjuk az adott tesztelektron végsd
kinetikus energidjat. Az eljarast kell6 szamu elektronra megismételve és a
végeredményekb6l hisztogramot készitve pedig Kinetikus energiaspektrumok
szarmaztathatok, = amelyek  megfeleltethetk a  kisérletek  sordn  mért
elektronspektrumoknak.

A mozgasegyenelet megfeleld és kellden gyors modszerrel torténd numerikus
megoldasat, valamint az ismertetett modell numerikus megvalositasait Racz Péter
kollégam végezte el, igy echelyiitt csak a f6 megallapitasokat mutatom be a
megvalositas technikai részleteivel kapcsolatban. Az elektron mozgasegyenletének
megoldasara az Euler-eljaras bizonyult hatékonynak 20-50 as kozotti iddbeli
1épéskozzel. A legtobb vizsgalt impulzusparaméter esetén megfeleld felbontasu
elektronspektrumokat 1-3 milli¢ tesztelektron vizsgalataval kapunk, melyek a feliilet
kiilonb6z6 helyeirdl kiilonb6z6 idopillanatokban 1épnek ki.

Mar egyes elektronok trajektoridinak vizsgalata esetén is latszik egy nagyon
fontos kovetkeztetés, melynek altalanositasat a kovetkezd fejezetben mutatom be. A
mozgasegyenlet megoldasa soran kapott trajektoridk két szakaszra bonthatok fel, amint
azt a 4.8 abra is illusztralja. A HFP iddébeli lecsengéséig az elektronok a tér iddbeli
valtozasanak megfeleld oszcillalo, majd a lecsengés utdn egyenes vonali mozgast
végeznek. A masodik szakaszban az elektronok kinetikus energiaja mar nem valtozik.
Az oszcilladlo és az egyenes vonali szakaszok kozti hatar helyzete viszont
nagymértékben fiigg att6l, hogy Un. tobbciklusu vagy kevés optikai ciklusa
1ézerimpulzus kelt HFP-t, amint azt a 4.8 abran is bemutatom.
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id6 (fs)

4.8 abra A mozgasegyenlet numerikus megoldasaval nyert elektrontrajektoria egy-
egy példaelektronra (a) 5 fs-0s és (b) 30 fs-os id6tartamu 1ézerimpulzus altal keltett
HFP esetén. Az elektron a HFP tér maximalis térer0sségénél emittalodik, mely ez
esetben 5,8x10" V/m (forras: Racz Péter).

Két tipikus trajektoridt mutatok be a 4.8 adbran A = 800 nm-es kdzponti
hullamhossznal, 5 fs-os és 30 fs-os impulzushossznal. A maximalis HFP térerGsség
mindkét esetben Emaxpre = 5,8%10™ V/m volt, és a vivé-burkold fazis gvs = m.

A trajektoriakhoz tartozo elektronenergiakat jol szemlélteti tovabba a kovetkezd
abrazolasmod: a feliileti plazmontér normalis komponensének idObeli lefutisat a
keletkezési 1d6 fliggvényében abrazolt végsd elektronenergiakkal egy grafikonra
helyezve lathatd, hogy mely iddpillanatban emittalt elektronok tudjak véglegesen
elhagyni a feliiletet (Dombi et al., 2009a). Ezt a 4.9-es abra mutatja be, ahol egy 7 =5
fs-os feliileti plazmon hulldmcsomagot modelleztiink, szintén Enmaxnee = 5,8%10%° V/m
maximalis térerdsséggel, €s ¢z = T vivo-burkolo fazissal.
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4.9 abra: A lézerimpulzus ¢és a feliileti plazmon mormalis
térkomponensének iddbeli lefutdsa (fekete gorbe) és az elektronok
végleges kinetikus energiai az elektronkilépési idépillanat
fiiggvényében (z61d gorbe) v = 5 fs-os impulzus esetén (Emaxnrp =
5,8 x 10™° V/m, p.s = 7). (Dombi et al., 2009a).

A 4.9 dbran bemutatott eredmények esetén nem tételeztem fel fotoemissziot az
adott iddpillanatban a feliilet irdnydba mutaté erd esetén, és a fotoemittalt, &m a
késobbiekben a feliilletbe visszatérd elektronokhoz is nulla kinetikus energiat
rendeltem (vagyis nincs feliileti visszaszoras). Az abran lathatd, hogy lokalis
energiamaximumok azoknal a fotoemisszids iddpillanatoknal talalhatoak, ahol az
elektromos térer6sség éppen nulla értéket vesz fel. Ennek oka az, hogy az ilyenkor
kilépett elektronokra hat a legkisebb, Oket a feliillettdl tavolitd erd, igy ezek az
elektronok toltenek a legtobb idot a feliilettdl kifelé mutatd térben. A kovetkezd
fejezetben a HFP terének analitikus megaddsabol szarmaztathat6 elektronspektrumokat
vetem Ossze a Maxwell-egyenletek egzakt numerikus megoldasabol szarmaztathatd
spektrumokkal, ezzel is alatamasztva a plazmontér (4.3) és (4.4) egyenletekkel torténd
leirasanak hatékonysagat.

4.4 Osszevetés a Maxwell-egyenletek megoldasara épiilé modellel

Az eldz6 fejezetben ismertetett modell alkalmazhatdsagara példaként bemutatom
azt, hogy az abbol szarmaztathatdo -elektronspektrumok miként viszonyulnak a
Maxwell-egyenletek egzakt megoldasabol adodd spektrumokkal. Ehhez jo mindségi,
jol dokumentalt referenciaadatok alltak rendelkezésemre Scott Irvine-t6l (Irvine és
Elezzabi, 2006). A modellezési eljaras lényege, az eltérés az altalam kidolgozottol
lényegében a HFP elektromagneses terének meghatdrozasaban rejlik. Az Osszevetés
alapjat képezé modszerben eldszor numerikusan megoldjak a Maxwell-egyenleteket a
Kretschmann-Raether HFP-becsatolasi elrendezésben. A megoldast két dimenzidban,
idobeli véges differenciak modszerével (,,finite-difference time-domain method,”
FDTD) végzik. Ennek soran a szamitasokat egy olyan térbeli, egymashoz képest kissé
eltolt racsparon végzik, amelynek eredményeként az elektromos és a magneses tereket
a racsok pontjaiban meg lehet hatarozni. Hasonlé elvet alkalmaznak a térkomponensek
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id6beli meghatarozasanal is. A modszer jelentés hatranya, hogy nagyon nagy térbeli és
id6beli felbontassal kell szamolni a kielégité eredményhez, kiilonésen akkor, ha
ugyanazon a racson az elektronok mozgasat is kovetni szeretnénk. A HFP-hullam
elektromos terének igy kaphaté amplitiddeloszlasat a 4.7 abran mar bemutattam.

A HFP-hullam elektromégneses terének meghatarozasa utan a fentiekhez hasonld
moédon tesztelektronokat helyeztek a térbe, majd nagy szamu elektron mozgasanak
kovetésével adodtak az elektronspektrumok. A HFP-hullamot keltd 1ézerimpulzust
szintén gaussi burkoldjunak és A, = 800 nm—es kdzponi hullimhosszal rendelkezének
feltételezték. A fotoemisszio mechanizmusara vonatkozoan tobbfotonos folyamatot
tettek fel, vagyis az emisszio nem koveti a tér gyors oszcillacioit, csak a lassabban
valtozo burkolot.

A 4.10(b) abran a Maxwell-egyenletek numerikus megoldasan alapuld
szamolas eredméye lathato, 30 fs-os Ilézerimpulzussal, kiilonb6z6 maximalis
térerOsségek mellett (Irvine és FElezzabi, 2006). A fotoemisszidés folyamat
haromfotonos. A 4.10-es abra (a) részén pedig az ezzel megegyez6 paraméterekkel a
sajat modellbdl nyert eredmények lathatok (Dombi et al.,, 2009a). A spektrumok
jellege, a megfeleld struktirak meredeksége nagyon hasonld a két esetben, és a
globalis maximumhoz tartozoé csucs is jol illeszkedik.

1,2 1.2
o (@) — 1,9%10° Viem i
4 \ 9 i 9x /em
o ’ 7 g’;xlgg\\xcm \%) H === 27x10"V/em
\g 0,84 T on E 0.84 v 3,7 X10” V/em
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> 04 Z 04
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© 0,21 = 0.2
0,0 T r T T T 0.0 T T T T —
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kinetikus energia (keV) kinetikus energia (keV)

410 abra (a) Harom kilonbozé maximalis HFP-térerGsségre szamolt
elektronspektrum az analitikusan felirt HFP-tér alkalmazasaval. (b) Ugyanezen
térerosségekre a  Maxwell-egyenletek numerikus megoldasaval  kaphato
elektronspektrumok (Irvine és Elezzabi, 2006) alapjan.

Az egyetlen jelentosebb eltérés 4.10(a) ¢és (b) abrak kozott a maximalis
elektronenergiakban mutatkozik meg. Ennek egyik oka lehet, hogy a Maxwell-
egyenletek megoldasan alapulé modellben a teret nem minden pontban szamitjak ki,
ezért az elektron mozgasegyenletének megoldasanal valdsziniileg interpolaciot kell
alkalmazni. Igy a mozgasegyenlet numerikus megoldasanal alkalmazott 1épéskoz akar
jelentdsen is eltérhet attdl, amit a sajat modszer esetén alkalmaztunk. Igy ez a végleges
elektronenergidkat is modosithatja, és emiatt az altalam javasolt modell pontosabbnak
is tekinthetd. Tovabba a mozgasegyenletet megoldé numerikus eljarasban is lehetnek
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eltérések, de ezek pontos részleteirdl sajnos nem all tovabbi informacid rendelkezésre.
Egy tovabbi lehetséges ok lehet a spektrum szamolasa soran alkalmazott integralasi,
illetve atlagolasi eljaras.

Tegylink egy tovabbi Osszehasonlitdst mas paraméterekkel szadmolt
spektrumokra is! A 4.11-es abra (a) részén egy, a plazmontér numerikus
szarmaztatasan alapuld, mig (D) részén az altalam kidolgozott modellel szamolt
eredmény lathato 5 fs-os 1ézerimpulzus esetén Eppp max = 1,9 x 10! V/m-es maximalis
térer6sségnél, és a vivé-burkold fazis nulla értékénél (Dombi et al., 2009a).
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4.11 abra Azonos paraméterek mellett szamolt elektronspektrumok (a)
az egyszerUsitett, analitikusan felirt térrel szamolva, és (b) a
numerikusan adott térre a Maxwell-egyenletek megoldasa alapjan (abra
Scott Irvine-t6l). A HFP-keltéshez hasznalt impulzushossz mindkét
esetben 5 fs, illetve Epep max = 1,9 x 10™ V/m.

Mindkét spektrumban egy kisenergiads csucs és két letorés, illetve platd
talalhat6, melyek a kevésciklust impulzus optikai ciklusainak feleltethetok meg. Habar
a letdrések helyei és a maximalis elektronenergidk kozott kisebb eltérés figyelhetd
meg, azonban a kisenergids csucsok poziciéi jol megegyeznek, és a spektrumok
lefutasa is nagyon hasonl6. Az egyszerisitett modell tehat jol reprodukalja a Maxwell-
egyenletek egzakt, numerikus megoldasan alapul6 eredményeket.

4.5 Nemponderomotoros hatasok

Elektronok lézertér altali gyorsitdsa esetén ismert az a tény, hogy az észlelt
maximalis elektronenergidk a ponderomotoros potencial szerint linedrisan skalazédnak
a maximdlis intenzitassal és a lézertérrel kolcsonhatd szabad elektronok a tér
amplitidogradiensének az irdnyaba tavolodnak a kezddpoziciojuktol. A jelenség
szemléletes oka az, hogy az elektron 1ézertérbeli oszcillaldé mozgéasa olyan (térbeli)
amplitadoju is lehet, melynek soran a bejart palya szélein a térerésségmaximumok
akar jelentésen el is térhetnek. Erre egyszerii példa egy olyan, egy lézernyalab
fokuszaban mozgd elektron, melynek a rezgési amplitidoja Osszemérhetd a
nyalabnyak méretével. Ilyen esetekben az elektron végeredményben az oszcillacios
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ciklusok egymasutanja sordn a nagy térerdsség-amplitidoju helyektdl a kisebbek
iranyaba mozog.

A ponderomotoros elektrongyorsitas alapjelensége jol ismert és szamos
alkalmazas épil ré, példaul 1ézerplazméakban mozg6 elektronok esetén ez a jelenség
fontos szerepet jatszik a kialakuld, akdr GeV-os energidkat elérd elektronnyaldabok
létrejottében (Malka és Miquel, 1996). Gyorsan lecsengd feliileti plazmonterek és
kevés optikai ciklusbol allo 1ézerimpulzusok esetén felmeriil azonban az az alapvetd,
¢és eddig nem vizsgalt kérdés, hogy a ponderomotoros skalazasi térvények, pl. (1.1)
alapjan az elektronenergidk lézerintenzitdssal torténd linearis és a hullamhosszal
torténd négyzetes skaldzasa érvényesek maradnak-e? Sejtésem szerint az a tény, hogy
a rovid lézerimpulzus térbeli amplitidogradiense a hullamhosszal Gsszemérhetd,
megsziinteti ezeket az alapvetd Osszefiiggéseket. Az alabbiakban ezt bizonyitom be,
masképpen fogalmazva azt, hogy ha az elektronnal koélesonhatd impulzus burkoldja
»gyorsan” valtozik a térben (vagyis a hullamhosszal Osszemérhetd skalan), akkor
nemponderomotoros skalatorvényeket kapunk. Ebben az el6z6 fejezetekben bemutatott
numerikus modell lesz segitségemre.

Tekintsiink tehat a 4.4 fejezetben bemutatott moddszerekkel szarmaztatott,
feliileti plazmontérben eldallo elektronspektrumokat, melyekbdl néhany tipikus példat
a 4.10 és 4.11 abrakon mutattam be (Racz és Dombi, 2011). Ezen spektrumok
nagyenergias vége a 4.9 abran is megfigyelhetd, maximalisan elérhetd kinetikus
energidknal é¢élesen levag. Tekintsiink tovabba olyan elektronspektrumokat, melyek
egyrészt kevés optikai ciklusbol allo 1ézerimpulzusok altal keltett HFP-térben allnak
eld, a gaussi gerjeszté lézerimpulzus 5 fs-os intenzitas-félértékszélessége mellett,
illetve tekintsiink olyanokat is, ahol az impulzushossz 50 fs. A plazmonteret kelt6
lézerimpulzus kozponti hulldmhossza 800 nm, a HFP-tér feliilletre merdleges
lecsengési hossza pedig 660 nm, a (4.1) egyenlet szerinti a tipikus értéke alapjan. A
maximalis kinetikus energidkat a HFP-tér maximalis térerdsségének fliggvényében a
4.12 4bran mutatom be.

Feltind, hogy 50 fs-os, ,,hossz” 1ézerimpulzus esetén a térerdsség szerinti
ponderomotoros skalazastol (2-es exponens) jelentds eltérés mutatkozik, hiszen az
illesztéshez tartoz6 kitevd 2,214 +0,005-nek addédik. A  kiilonbséget, a
nemponderomotoros  skaldzast nyilvanvaléan a  plazmontér hullamhosszal
Osszemérhetd lecsengése okozza.
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optikai ciklusok szama
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4.12 abra (a) HFP-indukalt elektrongyorsitas soran elért maximalis
kinetikus  energidk  térerdsség  szerinti  skaldzasa  kiilonbozo
lézerimpulzushosszak mellett, 800 nm-es kozponti hulldmhossznal €s
(b) a skalakitevé impulzushossztol valo fiiggése.

Erdekes tovabbi megfigyelés viszont, hogy 5 fs-os impulzushossznal jo
kozelitéssel visszakapjuk az (1.1) egyenlet szerinti fiiggést, hiszen az exponens értéke:
2,023 +£0,005-re csokken. Hosszabb, 100 fs-os Ilézerimpulzusok felé pedig a
skalakitevd értéke akar 2,3 kozelébe is keriilhet, a 4.12(b) dbran bemutatottak szerint.

A fenti jelenségek megértéséhez tekintsilk mintaelektronok trajektoridit a
plazmontérben kiilonboz6 térerésségek és impulzushosszak mellett. Ehhez az idében
és térben maximalis térerdsségli pontban fotoemittalt elektront valasztottam. A
trajektoriak és a plazmontér lecsengése a 4.13 abran figyelhetok meg, ahol x a plazmon
terjedési iranyanak megfeleld koordinata, z pedig a feliiletre merdleges.
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4.13 abra (a-c) Mintaelektronok trajektoriai feliileti plazmonok terében
5 ¢és 50 fs-os impulzusok esetén €s kiilonbozo térerdsségeknél, illetve
(d) a tér lecsengése a feliilettdl tavolodva 800 nm-es hullamhossz és 660
nm-es plazmontér-lecsengési hossz mellett.

Megfigyelhetjiik, hogy mig 5 fs-os impulzushossz esetén az elektron oszcillald
mozgésa a feliilet kozvetlen kornyezetére korlatozodik, addig 50 fs-os impulzusoknal a
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teljes inhomogén térrészt kihasznalva torténik ez a mozgads a vizsgalt maximalis
térerosségértékek esetén. Masképpen fogalmazva, az 5 fs-os impulzus altal keltett
elektron a feliilet kdzelében 1évo, kdzel homogén teret ,,latja” csak, mig 50 fs esetén a
teljes  inhomogén  térrészt, ami miatt rendre ponderomotoros, illetve
szuperponderomotoros skalazast lehet észlelni a 4.12 abran bemutatottak szerint.

Nagyon hasonl6 jelenségek tapasztalhatok, ha nem a térerdsség szerinti, hanem
a hullamhossz szerinti skaldzast tekintjiik. Ebben az esetben az 0sszehasonlithatosag
érdekében az impulzus optikai ciklusokban mért hosszat tartottam allando értéken. Ez
esetben a ponderomotoros skalatdérvény szerint a maximalis kinetikus energiak
négyzetes skalazasat varnank a hulldmhosszal. A 4.14 é4bra szerint egy atlagos, 20
optikai ciklusb6l all6 lézerimpulzus esetén (800 nm-en ez kb. 50 fs-0s
impulzushossznak felel meg) a kitevé azonban 2,37-re novekszik, a ponderomotoros
skalazast pedig csak kétcikl usi (800 nm-en kb. 5 fs-o0s) impulzusokra kapjuk vissza
2,03-as kitevovel. A jelenség a térerdsség szerinti skaldzassal teljesen analog modon
értelmezhetd.

S optikai ciklusok szama
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4.14 abra (a) HFP-indukalt elektrongyorsitas soran elért maximalis
kinetikus energiak hullamhossz szerinti skaldzasa kiillonb6z6 szamu
optikai  ciklusbol allo  1ézerimpulzushok mellett 3,4 x 10 V/m
maximalis térerdsségnél és (b) a skalakitev az optikai ciklusokban mért
impulzushossztol valo fiiggése.

A fentiekben tehat megfogalmaztam a nemponderomotoros elektrongyorsitas
kritériumat, nevezetesen azt, hogy ha az elektronnal kolesonhatd 1ézerimpulzus
amplitidoja ,,gyorsan” valtozik a térben (vagyis a hullamhosszal 6sszemérhet6 skalan),
akkor nemponderomotoros skalatdrvényeket kapunk. Ezt a hatast enyhitheti viszont az,
ha az elektront kevés optikai ciklusi plazmontér gyorsitja, ebben az esetben ugyanis az
oszcillalo mozgas a feliiletkdzeli, homogénnek tekinthetd térrészre korlatozodik.
Annak megallapitasdhoz tehat, hogy egy adott elektron nanostrukturalt kornyezetben
ponderomotoros vagy nemponderomotoros torvények alapjan mozog, ismerniink kell a
mozgast meghatarozd teljes paraméterhalmazt, mely a maximalis térerOsséget, a
hullamhosszat, az impulzushosszat és a plazmontér lecsengési paraméterét foglalja
magaban.
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4.6 Osszefoglalas, kovetkeztetések

A 3. és 4. fejezetekben bemutatott harom tézispontot Gsszefoglalva
megallapithatd, hogy a feliileti plazmontérbe kibocsatott fotoelektronok vizsgélata sok
alapvetd felfedezéshez vezetett. Ezek koziil a legfontosabb a kevés optikai ciklusbol
allo HFP-hullamcsomagok 1étének bizonyitasa, melyet a (plazmontérbeli) tobbfotonos
fotoemisszid6 nemlinearitasanak kihasznalasaval végeztem el (Dombi et al., 2010).
Szintén figyelemre méltd az az altalam eldszor észlelt és publikalt tény, hogy kevés
ciklust HFP-hullamok terébe injektalt fotoelektronok nanométeres térrészben keV-0s
energiara tehetnek szert. Ez a gyorsitdsi folyamatra vonatkoztatva 3 GeV/m-es
elektrongyorsitasnak felel meg, ami a ponderomotoros tipusi kolcsonhatas
hatékonysagat mutatja ebben a specialis esetben is (Dombi et al., 2010). Tovabbi
kisérletekkel kimutattuk azt is, hogy a folyamat vivé-burkold fazisérzékenységét a
kiterjedt elektronforras és a feliilet érdessége elmossa (Racz et al., 2011).

Felismertem, hogy a halado felilleti plazmonhullam terében lejatszodo
elektrongyorsitasi folyamat jol vizsgalhato egy egyszertsitett félklasszikus modellel.
Ez alapjan egy egyszertii, haromlépéses modellt allitottam fel, amely 1) a halado feliileti
plazmonhullam terének egyszerii, pontos, analitikus meghatdrozdsan, ii) a fotodram
tér- és idobeli eloszlasanak kiilonbozd intenzitastartomanyokban torténd modellezésén,
valamint iii) a kilépett elektronok mozgasegyenleteinek numerikus megoldasan, és
elektronspektrumok ¢€s -szogeloszlasok meghatarozasan alapul (Dombi és Racz, 2008;
Dombi et al., 2009a). A modellre épiild6 numerikus szimulaciok a jelentésen
szamitasigényesebb modellekkel kozel azonos eredményeket adtak (Dombi et al.,
2009a). Felismertem, hogy erésen lokalizalt elektromagneses térben az elektronok
gyorsitasa nem a megszokott skalatdrvényeket koveti (Racz és Dombi, 2011). Ezt a
haromlépéses modell széles paramétertartomanyra torténd alkalmazasaval
megerdsitettiik. A modell segitségével megjosolt nemponderomotoros jelenségek
kisérleti vizsgalata pedig a kozeljovében is érdekes felfedezéseket igér. Mindezek
hatasat €s aktualitasat jol mutatja az ezekre a munkdkra az elmult 5-6 évben érkezett
120-nal tobb hivatkozas is.
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5 Hosszu rezonatoros oszcillatorok fejlesztése és az ehhez kapcesolédo
ultragyors optikai kutatasok

Az ¢el6z0 fejezetben bemutatott, kiilonbozd egylittmiikddések soran kiilfoldi
laboratoriumokban végzett kisérletek alapjan jol latszott, hogy ultragyors plazmonikai
kutatasok specialis femtoszekundumos 1ézerforrasokat igényelnek. Sajnos sem az
elterjedt, rovid impulzusu titdn-zafir oszcillatorok (alacsony impulzusenergidjuk
miatt), sem az ugyanerre az aktiv kozegre épiil6, szokasos regenerativ vagy tobbutas
1ézerer6sitdk (kHz korili, alacsony ismétlési frekvenciajuk miatt) nem optimalisak
ultragyors plazmonikai alkalmazasokhoz. Ezért mar a plazmonos kutatdsaim kezdetén,
azokkal parhuzamosan olyan fejlesztéseket inditottam el Budapesten, melyek un.
hosszi  rezonatoros titdn-zafir 1ézerek épitésére ¢€és  impulzusparamétereik
optimalizalasara iranyultak. Amint azt a kovetkezOkben részletesen be is mutatom, a
hosszi rezonatoros lézertipus idedlis paraméterkombinéaciot biztosit ahhoz, hogy
viszonylag nagyenergidji (tobb szdz nJ-os) lézerimpulzusok nagy ismétlési
frekvenciaval (~MHz) haladé vagy lokalizalt feliileti plazmonokat keltsenek. Ezek
kolcsonhatdsai soran jo jel/zaj viszonnyal, rovid i1d6 alatt tobblovéses kolesonhatési
kisérleteket lehet végezni.

Az 1.6 fejezetben bemutatottak alapjan egy hosszii rezonatoros titan-zafir
oszcillator stabil modusszinkronizalt miikodéséhez a kovetkezd 1ézertechnologiai
kihivasokkal kell szembenézniink, melyek hagyomanyos oszcillatorokndl nem 1épnek
fel nagy stllyal:

1) a rezonatorstabilitas feltételét a hosszu rezonator esetén is biztositani kell annak
érdekében, hogy lézermiikodés kialakulhasson. Ez praktikusan csak olyan
optikai elrendezés hozzaadasat engedi csak meg a hagyomanyos titan-zafir
lézerrezonatorhoz, melynek ABCD-matrixa egységmatrix.

i1) fenn kell tartanunk a modusszinkronizacié zajbol torténd felépiilésének feltételét,
vagyis a kelléen nagy dnamplitidomodulacioés tényezot. A tapasztalat szerint ez
a rezonator hosszanak novelésével egyre nehezebbé valik.

ii1) a kialakulé nagy impulzusenergidk pedig nem okozhatnak olyan kéros
nemlinedris hatdsokat, melyek az impulzusok felbomlasahoz vezetnek.

Nem egyszerii olyan lézerrezonatort tervezni, amely 1)-iii) feltételeknek egyidejiileg
eleget tesz, a kovetkezdkben ezért bemutatom az ehhez vezetd 1épéseket.

5.1 Elozmények

A kovetkezOkben attekintem a nagyenergias lézerimpulzusokat stabilan
szolgaltato titan-zafir oszcillatorok fejlesztéséhez vezeté ut fébb allomasait. Olyan
hosszll rezonatoros titan-zafir 1ézert, melynek rezonatorhossza lényegesen (legaldbb
egy nagysagrenddel) meghaladja a hagyomdanyos oszcillatorokét elészor Cho és
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munkatarsai hoztak 1étre 2001-ben az 5.1 abran bemutatottnak megfelelé felépitésben

‘ Pump
Pump W’H Retro-reflector
\ I\

(Cho et al., 2001).

M10 [}

5.1 abra (forras: Cho et al., 2001) Hosszi rezonatoros titan-zafir
1ézeroszcillator felépitése. M1-M9: faziskorrigalo (,,csorpolt”) tiikrok.
M10, M11: nagyreflexidju dielektrikumtiikrok. L1: lencse a pumpald
nyaldb fokuszaladsdra. OC: nyitotikér 800 nm-es lézerfény
kicsatolasara. Pontozott vonal jeloli a tobbutas iireget, masnéven
Herriott-cellat, mely szintén a 1ézerrezonator részét képezi (részleteket
1d. a szovegben).

A 1ézer a kovetkezoképpen épiil fel: az i) pontban emlitett rezonator-instabilitas
kikiiszobolésére a koriiljarasi hossz csak olyan optikai elrendezéssel ndvelheté meg,
melynek ABCD-matrixa egységmatrix. Szerencsére ehhez ismert egy régi
spektroszkopiai megoldas, az un. tobbutas iireg vagy Herriott-cella (Herriott et al.,
1964). Az 5.1 abran M6 és M10 tiikrok kozti terjedés ABCD-matrixa ugyanis M7 és
MBS tiikrok megfeleld tavolsagaval és gorbiileti sugaraval egységmatrixsza tehetd az
atmenetek szamanak egy adott értéke mellett, mely akar 10-12 is lehet, amennyiben a
tiikrok atmérdje 50-75 mm-es. Ekkor a tiikrokon az egyes reflexiok egy kor keriiletén
rendezédnek el, ellentétben az 5.1 abra egyszeriisité abrazolasmodjaval. Ezt kés6bb az
5.3 abran mutatom be. A rezonatorstabilitas tehat a karhossz jelentds novelése mellett
megtarthatd, az ismétlési frekvencia igy akar néhany MHz-re csokkenthetd.

A tapasztalat szerint a karhossz novelésével azonban egyre nehezebbé valik a
Kerr-lencsés modusszinkronizacié beinditdsa az Onamplitidémodulacids tényezd
leromlésa miatt. Erre megoldasként kinalkozik egy telit6édd abszorber félvezetdtiikor
(,,semiconductor saturable absorber mirror,” SESAM, mas néven ,saturable Bragg
reflector,” SBR, Id. Okhotnikov et al., 2004) beépitése M11 végtiikorként. Ezzel a ii)
problémat is ki lehet kiiszobdlni.

A 1ii1) pont jelenti azonban a legnagyobb kihivast. Amennyiben a nettd
rezonatordiszperziot (CsSKD-t) a titan-zafir 1ézereknél megszokott kis negativ értéken
tartjuk, akkor a valtozatlan 4atlagteljesitmény és jelentdsen lecsokkend ismétlési
frekvencia mellett megnovekvd impulzusenergia karos nemlinearis hatasokat okoz,
konnyen kettdsimpulzus vagy folytonos lézerhattér jelenik meg. Cho és munkatarsai
két megoldast mutattak ennek kikiiszobolésére. A rezonatordiszperziot egyrészt
jelentdsen tovabb lehet csokkenteni a negativ értékek iranyaba, ekkor a spektrum
keskenyebbé valik és a szolitonszeri impulzusformalas hosszabb impulzusokat
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eredményez, kisebb csucsintenzitassal (Cho et al.,, 2001). Masrészt a nettd
rezonatordiszperziot pozitiv értékre is allithatjuk, ekkor a széllézerek mikodéséhez
hasonlé parabolikus impulzusformaldas alakul ki, a lézer kimenetén pedig
transzformaciokorlatozott impulzusok helyett erdsen fazismodulalt (,,csorpolt™)
impulzusok jeletkeznek, viszonylag széles spektrummal. Ezek az impulzusok a
rezonator kimenetén egyszerli linedris kompresszorral a transzformaciokorlat kdzelébe
nyomhatok Ossze. Mivel ilyenkor a rezondtorban is erdsen fazismodulalt impulzusok
keringenek, ezzel a megoldassal az impulzusenergia akar tobb szaz nJ-ra ndvelheto.

A fejlesztések kezdetén ezen megoldasok kiilonb6z6 kombinalasaval a
kovetkezd 1ézerkimeneteket érték el. Cho és munkatarsai 2001-ben -340 fs? nettd
negativ rezonatordiszperzié és 4 MHz ismétlési frekvencia mellett 55 fs-0s 48 nJ-0s
impulzusokat. Ugyan8k +390 fs? nettd pozitiv rezonatordiszperzio, 4 MHz ismétlési
frekvencia mellett 80 fs-os, 90 nJ-os impulzusokat kaptak (Cho et al., 2001).
Kowalevicz és munkatarsai -1350 fs? netté negativ rezonatordiszperzié és 5,85 MHz
ismétlési frekvencia mellett 43 fs-0s, 150 nJ-os impulzusokat allitottak elé 2003-ban
(Kowalevicz et al., 2003). Fernandez és munkatarsai pedig 2004-ben +500 fs? koriili
pozitiv rezonatordiszperzio, 11 MHz ismétlési frekvencia mellett 30 fs-0s, 220 nJ-0s
impulzusokat értek el (Fernandez et al., 2004).

Az ezekben a munkakban alkalmazott megoldasok attekintése utan a kdvetkezd
célokat tliztem ki: a rezonator szisztematikus megtervezése mellett épitsiink olyan,
uJ-0s impulzusenergia-szintet megkozelité 1ézert, mely 50 fs-os impulzushossz alatti
specifikacidval rendelkezik, diszperziokompenzalasa egyszerii tiikrokkel megoldhaté
¢s impulzusait pl. egy rezonatoron kiviili elrendezéssel jelentdsen rovidebbre Ossze
lehet nyomni.

5.2 Hosszu rezonatoros oszcillatorok impulzusenergiajanak 0,5 pJ-ra
novelése

Hosszi  rezonatoros  lézerekben az  impulzusenergiat  (valtozatlan
pumpaldteljesitmeény mellett) elsé kozelitésben a rezonatorhossz hatdrozza meg. Ezért
a megfeleld 1ézer megtervezéséhez megvizsgaltam a Herriott-cellak alapvetd
tulajdonsagait, vagyis hogy a bemutatott nagy apertirdju tiikkrok adott gorbiileti sugarai
mellett miként valtozik az elérhetd Uthossz a reflexiok szamdnak valtoztatasaval.
Ehhez tekintsiik a Herriott-cellan beliili terjedés egy egységét (egy kortiljarast), az 5.1
abra jeloléseivel az M7->M8->M7 utat. A nyalab ekkor a kdvetkez6 ABCD-matrixszal

transzformalodik:
2
1 d‘ 1 0‘1 dzl—d/f 2d—d/f’ (5.1)
0 1)\-1/f 1)(0 1 -1/ f —-d/f+1
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ahol d a Herriott-cella tiikreinek tavolsaga és f a gombtiikor (M8) fokusztavolsaga.
(M7 siktiikor.) Ahhoz, hogy a nyalab a cellabol kilépéskor valtozatlan maradjon, az
(5.1)-beli matrixszorzast elvégezve a kovetkez6 feltételnek kell teljestilnie:

_ —_d? N +
1-d/f 2d-d°/f _ +1 O | (5.2)
-1/ f —-d/f+1 0 =+#1

vagyis egységmatrixot vagy annak ellentettjét kell kapnunk, ahol N a Herriott-cellan
torténd atmenetek szama. Ezt a feltételt a példaként vizsgalt 16 m-es, illetve 30 m-es
gorbiileti sugart tiikrokre kiértékelve az 5.2 abran bemutatott Gsszefliggést kapjuk
(Dombi és Antal, 2007).

- 400

% a00 b a I-I’er.lfio_t_t—cella tijkrt?i: o -
IS —A—, - A~ siktikor+8 m-es fokuszu gombt. {350 S
8. 350 F D*\ — B — 0 siktlikér+15 m-es fokuszi gombt. §_
2 =R 1300 o
9] R 4
< 300} G g
g '\D 1250 5
< 250\ A= £
© A L] O ®©
B 200k -\ . SO0 _d200 D
17:) 200 F ~A. - n (m] @
o = A ~_ S
= 150} N2 e, 0 g
?‘3 \A<A. N -A>z %
£ 100} —, 100 &
Q TTA— 5
= ‘©
l(T.) 50 ! ! | . 450 >
T 8 10 12 14

tikronkénti reflexiok szama

5.2 abra A Herriott-cella hosszanak (tele pontok és folytonos vonal) és az
oszcillator vart impulzusenergidjanak (iires pontok €s szaggatott vonal)
fiiggése a tiikkronkénti reflexiok szamatol két kiillonbozo optikai elrendezésre:
siktiikor/8 m-es fokusza gombtiikorre illetve siktiikdr/15 m-es fokuszi
gbmbtikérre (5.1 4bran M7 és M8  tikrok). A megadott
paraméterkombinaciokndl a rezonator ezen szakaszanak ABCD-matrixa
egységmatrix. A vart impulzusenergia becsléséhez valtozatlan, 760 mW-0s
kicsatolt  atlagteljesitményt feltételeztem, innen nyertem a  vart
impulzusenergiat az atskalazott rezonatorhosszakra (Dombi és Antal, 2007).

Az &bran az az érdekes és nem kimondottan eldnyds 0sszefiiggés figyelheté meg,
hogy a reflexiok szamanak novelésével a Herriott-cella hosszat csokkenteni kell
(Dombi és Antal, 2007). Felmeriil a kérdés, hogy ez milyen hatassal van a rezonator
hosszara (vagyis az ismétlési frekvenciara) és az ezzel (véltozatlan atlagteljesitmény
mellett) kdzel egyenesen ardnyos vart impulzusenergidra. Ezt az dsszefliggést is az 5.2
abran mutattam be, és az eredmény szintén nem kimondottan jo hirrel szolgal a hosszu
rezonatoros lézerek fejlesztéi szamdara. A ndvekvd szamu tiikkorreflexio és a (csokkend)
szlikséges tiikortavolsadg szorzatabdl adodo teljes uthossz ugyanis kontraintuitiv modon
szintén csokken a reflexiok szamanak novelésekor. Igy az impulzusenergia
noveléséhez vezetd ut a tlikronkénti reflexiok szdmanak minimalizéldsa és extrém
nagy, 5 m-t is meghalado tiikkortavolsag beallitasa lenne. Ez a 1ézer épitésekor nyilvan
nem praktikus megoldas, hiszen a tiikrok tavolsagat ésszerli hataron beliil kell tartani
azért, hogy a 1ézer optikai asztalon elfoglalt ,,Jabnyoma” minél kompaktabb legyen ¢és
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hogy kornyezeti vibracidés hatasok, légaramlas stb. minél kevésbé befolyasoljak a
1ézermiikodést.

gy a 0,5 uJ koriili impulzusenergia eléréséhez a kovetkezé kompromisszumos
megoldas sziiletett: a garchingi Max Planck Kvantumoptikai Intézet laboratériumaban
rendelkezésre allo, 50 mm-es aperturaju, 16 m-es és 10 m-es gorbiileti sugara gdmb-,
illetve siktiikrokkel épitsiink lézert két Herriott-cella egymds utdn helyezésével. A
16 m-es gdombtiikorbdl és siktiikorbdl alld cellanal 12 tiikronkénti reflexio és 107 cm
tilkortavolsag mellett adodik a stabil, egységmatrixot adé megoldas, mig az azt koveto,
10 m-es gombtiikorbdl és siktiikorbdl allo cella 10 tiikronkénti reflexional és 90 cm-es
tiikortavolsagnal stabil. Igy a rendszer jol illeszkedik egy kompakt, 120 cm x 60 cm-€s
optikai asztallapra. A Herriott-cellakat egymas utan helyezve az 5.3 abran bemutatott
1ézert épitettiik meg (Naumov et al., 2005).

SBR
r=o500 r=-100 =70
% %@— 8W, 532 nm pumpalas
[I< r=-16000

2 (i) 2”

Prizmas kompresszor
LaK21 iivegbdl

Lézerkimenet
diagnosztika felé

5.3 abra 3 MHz-es ismétlési frekvenciaju, 360 nJ-os impulzusokat ado
hosszu rezonatoros 1ézerrendszer felépitése két egymast koveté Herriott-cella
felhasznalasaval. A megadott gorbiileti sugarak és fokusztavolsagok mm-ben
értendék. SBR: telitodé Bragg-reflektor, FS: 0Omlesztett kvarcprizmak
folytonos diszperzidhangolasra, OC: 30 %-0s nyitotiikor (Naumov et al.,
2005).

A lézer épitésekor jonéhany tovabbi, a titan-zafir 1ézereknél szokatlan megoldast
kellett alkalmaznunk. A j6 (nagy teljesitménnyel, termikus lencsehatds nélkiili)
pumpalhatosag érdekében az oszcillatorfejet (a kristalyt €s a mellette 1évo tiikroket) a
szokasos 5-7 cm-esr6l 10 cm-esre nyujtottuk az 5.3 dbran bemutatott optikai
elemekkel, valamint a pumpalonyalab fokuszaldlencséjét 7 cm-es fokuszira cseréltiik.
Ekkor megnd mind a 1ézermodus mind a pumpaldényalab modusatmérdje a kristalyban,
ami enyhiti a termikus lencsehatdsokat. Ezzel a megoldassal a pumpalést stabilan
maximum 8 W-os teljesitményig lehet ndvelni a 1ézerkimenet mindségének
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¢szrevehetd romlasa nélkiil. A teljes rezonatorhossz a fent bemutatott megoldasokkal
kb. 50 m-nek adodik, ami 3 MHz-¢s ismétlési frekvencianak felel meg.

A rezonator diszperziojat a pozitiv nettd6 CsKD-tartomanyban tartottuk azaltal,
hogy a kiilonb6z6 anyagi diszperzios jarulékokat faziskorrigalo tiikkrokkel
kompenzaltuk. A legjelentdsebb anyagi diszperziot a kovetkezd elemek jelentik: a
titan-zafir 1ézerkristaly, a levegd (N. B. 50 m-es terjedésnél mar -900 fs?
csoportkésleltetés-diszperzid!) és a diszperzidhangold prizmék (5.3 abran FS) anyaga.
Mindezek kiegyenlitéséhez a rezonator gyakorlatilag Osszes tiikrének diszperziot
kellett kompenzalni, beleértve a Herriott-cellak 50 mm-es atméréji tiikreit is!

Ezekkel a megoldasokkal a bemutatott 1ézer stabilan 360 nJ-0s impulzusokat
szolgéltatott 3 MHz-es ismétlési frekvencidval. 0,5 pJ-os impulzusok eléréséhez tehat
ezt a rezonatort at kell épiteni még hosszabba, kb. 75 m-essé. Erre a kovetkez6
megoldas adodik az 5.2 dbran bemutatott tapasztalatok felhasznalasaval. Helyezziink
két azonos, 16 m-es gorbiileti sugaru gombtiikorbol és siktiikorbol alldé Herriott-cellat
egymas utan, tikkronként 9-9 reflexioval. Ekkor a tiikkrok tavolsaganak 187 cm-nek kell
lenni, igy elérhet6 a 2 MHz-es ismétlési frekvencia. A 1ézer atépitése utan valdban
kozel valtozatlan atlagteljesitmény mellett 505 nJ-0s impulzusokat kaptunk, két
nagysagrenddel nagyobbat, mint a legjobb standard titdn-zafir oszcillatorok esetén.

A nettd pozitiv rezonatordiszperzidonak megfelelden a kicsatolt impulzusok
er6sen fazismodulaltak, kb. 1,5 ps-0s hosszal. Ennek ellenére a spektrum viszonylag
sz€les, igy szlikségessé valt az 5.3 abran bemutatott, rezonatoron kiviili, LaK21
iivegbdl késziilt prizmés impulzuskompresszor felépitése a transzformacidkorlatozott
impulzushossz eléréséhez. Ennek megfeleld bedllitasa utan interferometrikus
autokorrelatorral elvégeztem a kicsatolt impulzusok diagnosztikajat, melyet az 5.4 dbra
mutat be.
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5.4 abra (a) A 3 ill. a 2 MHz-es ismétlési frekvenciaja, 360 nJ-os ill 505 nJ-os
impulzusokat adé extrém hosszii rezonatoros lézerrendszerek altal biztositott
impulzusok autokorrelacioja a LaK21-es anyagu prizmakbol allo kompresszorral
torténd Osszenyomas utan. Az autokorrelacio gyakorlatilag azonos volt a
3 MHz-es és a 2 MHz-es esetekben. (b) A 3 MHz-es, 360 nJ-os impulzusokat add
1ézer rezonatoranak spektruma (vords vonal), illetve spektralis csoportkésleltetés-
diszperzioja (kék vonal). (c) Ugyanezek az adatok a 2 MHz-es, 505 nJ-os
impulzusokat ado 1ézer rezonatorara.

Az autokorrelacios gorbe alapjan (amely nem kiilonbozott szamottevéen a
2 MHz-es és a 3 MHz-es oszcillator esetére) megallapithatjuk, hogy a komprimalt
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impulzusok mindkét esetben 40 fs korili rovidségliek, ami a 2 MHz-es 1ézer esetére
rekordnagysagu 12,5 MW-os, kozvetlen egy lézeroszcillatorbdl elérhetd impulzus-
csucsteljesitményt ad.

5.3 Diszperziokompenzalas erosen diszperziv tiikrokkel

Az eddigiekben nem ejtettem sok sz6t a rezonatoron  beliili
diszperziokompenzalasrol. A jo mindségli, nagy apertardju faziskorrigalod tiikroket
adottnak tételeztem fel, holott hosszii rezonatoros lézerek épitésének ez az egyik
legkritikusabb pontja.

Az ezzel kapcsolatos fejlesztéseim bemutatasahoz példaként egy masik pozitiv
diszperzids, hosszi rezonatoros titan-zafir lézerrendszert ismertetek, melyet
Budapesten, az akkori Szilardtestfizikai és Optikai Kutatointézetben épitettem fel
(Dombi és Antal, 2007) az alabbi fobb paraméterekkel. A 1ézer egy Herriott-cellat
tartalmazott egy 16 m-es gorbiileti sugart (faziskorrigald) gombtiikorrel és egy szintén
faziskorrigalo siktiikorrel. A titkrok tavolsaga 234 cm, tiikronként 8 reflexioval. Igy
3,6 MHz ismétlési frekvencia és 200 nJ impulzusenergia addédott amennyiben a 1ézert
egy Ar-ionlézer Gsszes vonalan pumpaltam 9 W teljesitménnyel (Dombi és Antal,
2007). Kés6ébb, egy 7 W-os frekvenciakétszerezett Nd:YVOg-lézerrel pumpalva 190 nJ
impulzusenergia adodott (Kroo et al., 2008). Az impulzusok 55-68 fs kozotti
intenzitas-félértekszélességre nyomhatok dssze az alkalmazott impulzuskompresszios
modszertdl fliggden. A 1ézer spektrumanak kialakulasat az 5.5 abra mutatja be.
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5.5 abra A Budapesten megépitett 3,6 MHz-es, 200 nJ-o0s

1ézeroszcillator spektruma (folytonos vonal), a rezonator

spektralis csoportkésleltetés-diszperzidja (Szaggatott vonal) és

a telitéd6 Bragg-reflektor reflexidja (Szaggatott-pontozott

vonal).

A spektrum aszimmetridgjan kiviil (melyet kompenzalatlan harmadrendii
diszperzi6 okoz, 1d. Kalashnikov et al., 2005) jol megfigyelhetd, hogy az infravords
végén a kiterjedése a telitddo Bragg-reflektor reflexidja altal korlatozott. A spektrum
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kék feldli oldalarol ez nem mondhaté el, viszont ha a csoportkésleltetés-diszperzios
gorbét nézziik, akkor érthetdvé valik a levagas. A kék oldali hatar ugyanis éppen ott
van, ahol a csoportkésleltetés-diszperzios gorbe meredeksége eldjelet valt és a
diszperzio meredeken emelkedni kezd. Ez a jelenség féleg a Herriott-cella nagy
aperturaju, faziskorrigdl6 tiikreinek diszperzids gorbéibdl adodik, hiszen az azokon
megvalositott 8+8 reflexié barmilyen tiikordiszperziés modulaciét nagymértékben
felerdsit.

Felmertil tehat a kérdés, hogy kivalthatjuk-e ezeket a koltséges tiikkroket egyszerii
nagyreflexioja dielektrikumtiikrokkel és athelyezhetjiikk-e a diszperziokompenzéciod
nagy részét az oszcillaitor egy masik pontjara. A valasz igenld, ugyanis a
multirétegtechnoldgia fejlddésének kdszonhetden megjelentek olyan, erdsen diszperziv
tikrok, melyeknél a reflexionként megvalosithatd csoportkésleltetés-diszperzio
akar -1000 fs? is lehet (Pervak et al., 2008) szemben a szokésos faziskorrigalé tiikrok
tipikus -50...-100 fs®-es értékével (Szipbes et al., 1994). Az ilyen, erésen diszperziv
tiikrok muikodési elvét mutatja be az 5.6 abra.
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5.6 abra (a) Tipikus optimalizalt faziskorrigalo (,,csorpolt”) és (b) erésen
diszperziv tiikkor rétegszerkezete, ahol ,,H” és ,,L” jeloli rendre a nagy illetve kis
torésmutatoju  rétegeket. (c) Er6sen diszperziv tiikor csoportkésleltetés-
diszperzidja, mely a 783-815 nm-es tartomanyban atlagosan -1400 fs® értéket
vesz fel. (Forras: Pervak et al., 2008.)

Szemben a faziskorrigdlod tiikrok csoportkésleltetésével, mely a kiilonb6z6
spektralis komponensekre megvaldosulod kiillonbozé behatolasi mélységekbdl fakad, az
erdsen diszperziv tiikrok esetén egy alapvetden A/4-es rétegrendben elhelyezett Gires-
Tournois-tipust iiregek adjak a diszperziv hatasokat (Gires és Tournois, 1964). A két
legfontosabb kiilonbség, hogy utdbbi esetben lényegesen nagyobb diszperzidt lehet
elérni, viszont a diszperzios savszélesség meég tobb kiillonbozo iireg elhelyezése esetén
is erésen korlatozott (30-40 nm, Id. 5.6(c) abra). Viszont mivel ez a spektralis sav nem
keskenyebb, mint hosszu rezonatoros lézerek tipikus spektralis szélessége, ezért jol
adodik, hogy rezonatoron beliili diszperziokompenzélasra lehet hasznalni az erdsen
diszperziv tiikroket.

Ilyen tlikrok titdn-zafir rezonatoron beliili alkalmazasat demonstraltam elsdként.
A fejezet elején bemutatott oszcillatorban a Herriott-cella nagy atmérdjii faziskorrigald
tikreit egyszeri nagyreflexioji dielektrikumtiikrokre cseréltem, ¢és az egyik
rezonatortiikér helyére egy -1300 fs>-es csoportkésleltetés-diszperziot ado, erésen
diszperziv tiikr6t épitettem be (Dombi et al., 2009b). Ezutan a rezonatordiszperziot
(CsKD-t) széles tartomanyban egy kvarciiveg-prizmaparral allitottam be, mellyel mind
nettd pozitiv mind negativ értékeket meg tudtam valdsitani. Pozitiv értékek esetén az
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impulzusokat a rezonatoron kiviil egy 1200 vonal/mm-es transzmisszids racsparbol
allo kompresszorral nyomtam 0ssze, negativ értékeknél erre nem volt sziikség, hiszen
a szolitonszerli impulzusformalds miatt kozel transzformacidkorlatozott impulzusok
lIépnek ki a 1ézerbdl. Az impulzusokat egy kereskedelmi intenzitds-autokorrelatorral
diagnosztizaltam (APE GmbH). Kiilonb6z0, reprezentativ rezonatordiszperzios értékek
mellett kapott spektrumokat és intenzitas-autokorrelacios fiiggvényeket az 5.7 abran

mutatok be.

g
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5.7 abra M¢ért oszcillatorspektrumok (felsé sor) €s intenzitds-autokorrelacios
fiiggvények hosszii rezonatoros titan-zafir 1ézerre (teljes koriiljarasi hossz

L =83 m),

melyet er6sen diszperziv tiikorrel diszperziokompenzaltam. A

beallitott nettd rezonatordiszperzid (csoportkésleltetés-diszperzio, CsKD) értékei:
(a),(b) esetében 250 fs?, (c),(d) esetében 390 fs?, (e),(f) esetében -380 fs és (g),(h)

esetében -4500 fs?.

(1) A negativ diszperzioés tartomanyban bemutatom az

impulzushossz (voros) és a stabilan elérhetd maximalis impulzusenergia (fekete)

értékét a nettd rezonatordiszperzio fiiggvényében.

Megfigyelhetd, hogy a spektrum jelentds valtozasa ellenére mind a negativ mind
a pozitiv diszperzios tartomanyban rugalmasan miikodtethetd a 1ézer, jol hasznalhato
60-160 fs kozotti rovidségli impulzusokkal a kimeneten. Az impulzusenergia a pozitiv
diszperzios tartomanyban 190 nJ koriil allandésul, a negativ diszperzidsban pedig
a szolitonszerti

erésen fligg a

mind az

oszcillator

nettod

rezonatordiszperziotol,

lizemmodja mind az

ahogy az
impulzusformalastol varhato (Id. 5.7(i) abra). A nulla rezonatordiszperzidhoz a negativ
tartomanybdl kozeledve a pumpaloteljesitményt egészen 3,4 W-ig kellett csokkenteni
a stabil lézermlkodés érdekében.

Az erésen diszperziv tiikkorrel felépitett 1ézerrel tehat rugalmasan valtoztathato
hiszen a kritikus

architektura,

diszperziokompenzalasi 1épés a rezonator egy pontjan torténik. A 6. fejezetben
bemutatand6 ultragyors plazmonikai kisérletekhez hasznalt 1ézer felépitése is mar ezt

az ujfajta, flexibilis architekturat koveti.
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5.4 Nagyenergiaju oszcillatorimpulzusok kompresszidja

A fentickben lattuk, hogy a diszperziv tikrok és a telitddé Bragg-reflektor
savszélességének korlatozott volta miatt a hosszii rezonatoros titan-zafir
oszcillatorokbol kozvetleniil nyerhetd impulzusok hossza a 30...80 fs-os tartomanyra
korlatozodik. Ezért kifejlesztettem olyan, nemlinedris spektralis kiszélesitésen alapuld
posztkompresszids elrendezést IS, melyekben legalabb 3...4-szeres
impulzusdsszenyomast lehetett elérni. Ezeknek a kisérleteknek egy tovabbi érdekes
hozadéka volt a csdrpkonverzio jelenségének felfedezése.

5.4.1 Az impulzusok spektralis kiszélesitése

Kiilonboz6 1ézeroszcillatorok €s -erdsitok savszélességének korlatozott volta
miatt femtoszekundumos impulzusoknak a lézeren kiviili idObeli Osszenyomasara
szamos impulzuskompressziés séma terjedt el. Ezek mindegyike az impulzusok
valamilyen nemlinedris kolcsonhatdsan alapul kiilonbozé dielektrikumkozegekkel,
melynek eredményeként az impulzus spektruma kiszélesedik. Az ebben szerepet jatszo
folyamatok legtobbszor az onfazismodulacio, kiilonboz6 Raman-folyamatok és egyéb
nemlinearis optikai jelenségek (,,self-steepening” stb.). A szélesebb spektrummal
ugyan legtobbszor egy fazismodulalt, nem transzformaciokorlatozott impulzus jar
egylitt, &m egy tovabbi, megfeleld linearis eszkozzel:prizmas, racsos vagy tiikros
kompresszorral az eredetinél 1ényegesen rovidebb 1ézerimpulzusok érhetdk el.

Ennek az alapkoncepcionak egyik elsé demonstracidja volt ns-0S impulzusok
Osszenyomasa egymodusu szalakban (Lin és Stolen, 1976), ezt az elvet aztan a
femtoszekundumos tartomanyban is megvalositottuk (Yakovlev et al., 2003). Nagyobb
csucsteljesitmények esetén az impulzusok tombi dielektrikumba torténd fokuszalasa is
alkalmas spektralis kiszélesitésre (Mével et al., 2003), azonban a Kkorlatozott
kolcsonhatasi hossz (gyakorlatilag a fokuszalt nyalab Rayleigh-hossza) és a
spektralisan inhomogén moddus lerontja ezeknek a sémaknak a hasznalhatosagat. A
legsikeresebb modszer femtoszekundumos erdsitok impulzusainak 6sszenyomasara a
nemesgazzal toltott kapillarisokba torténd fokuszalas, ami a szub-mJ-t6l a néhany
mJ-ig terjedd impulzusok spektralis kiszélesitésének elterjedt modszerévé valt (Nisoli
et al.,, 1996). Ezt azonban Ichetetlen lenne atskalazni a hossz(i rezonatoros
oszcillatorok miatt szamunkra érdekes 100 nJ...1 pJ impulzusenergia-tartomanyra. Az
alacsonyabb impulzusenergia miatt kisebb kapillarisaitmérdkre lenne sziikségiink,
azonban a kapillarisban a terjedési veszteség forditottan ardnyos a belsd atmérd
harmadik hatvanyaval, ami toleralhatatlan veszteséget okoz.

Mindezek miatt két olyan eszk6z marad hosszu rezonatoros titdn-zafir 1ézerek
impulzusainak spektralis kiszélesitésére, amely minden fontos kritériumnak eleget
tesz: egymodusu optikai szalak ill. nagy modusfeliilleti mikrostrukturdlt szalak.
Mindkét eszkozzel sikeriilt hatékony spektralis kiszélesitést demonstralnom.
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A titan-zafir 1ézer 800 nm koriili hullimhosszan a legfeljebb 5-6 um
magatmérdjii  optikai szalak viselkednek egymodusuként. A tapasztalat szerint
azonban, ha ilyen szalakba tobb szaz nJ-0s femtoszekundumos impulzusokat
fokuszalunk, akkor a belépd feliilet roncsolddik. Ennek elkertilésére, a fazismodulalt
impulzuserdsités (,,chirped pulse amplification”) analdgidjara a fazismodulalt
szuperkontinuumkeltési sémat javasoltam és demonstraltam (Dombi et al., 2007).
Amennyiben ugyanis a szalba érkezd impulzusok nem transzformacidkorlatozottak,
akkor van esély arra, hogy roncsolas nélkiil tobb szaz nJ-t becsatoljunk.

Ennek bemutatasara az 5.3 fejezetben ismertetett hossz rezonatoros titdn-zafir
oszcillator 160 nJ-os impulzusait hasznaltam, melyeket az oszcillator kimenetén
elhelyezett négyprizmas impulzuskompresszor elhangolasaval 140 fs-ra szélesitettem
ki a szalroncsolas elkeriilése éredekében (5.8 abra). Az impulzusokat egy megfeleld
akromatikus fokuszaldlencsével fokuszaltam egy egymodusu optikai szalba (SM750,
Fibercore), melynek 780 nm-en 5,2 um-es moédusatmérdje volt és 650 nm-es levagasi
hullamhosszal rendelkezett.

Prizmas impulzus-

kompresszor P
P Tikros impulzus-

Spektralis kompresszor
kiszélesités

Hossz( rezonatoros — LMA MS‘f
lézer 3,6 MHz, 220 nJ { - AC

5.8 abra Hosszi rezonatoros oszcillatorok impulzusainak spektralis

kiszélesitésére és az impulzusok Osszenyomasara szolgald optikai
elrendezés felépitése. LMA MSF: nagy modusfeliileti mikrostrukturalt
optikai szal, mas esetekben egymodusu szal. AC: autokorrelator.

Az egymoOdusu szdlban a fazismoduldlt impulzus hatékony spektralis
kiszélesitését €szleltem, melyet az 5.9 dbran mutatok be. A negativan fazismodulalt
impulzus spektruma a tobbszorosére szélesedik ki, a kiszélesitett spektrumbol szamolt
transzformaciokorlatozott impulzushossz 7 fs-nak felel meg, vagyis kb. 6-7-szeres
kiszélesitést sikeriilt egy egyszerii eszkozzel, az egymodust szalaknal szokatlanul nagy
impulzusenergia mellett elérni. A séma egyetlen hatranya, hogy a teljes atvitel (a szal
mogott és eldtt mérhetd impulzusenergidk hanyadosa) 35 % koriil mozgott. Ez a
veszteség nem magyarazhatd kizarolag a szokdsos szalbecsatolasi veszteségekkel,
abban nagy szerepet jatszik a szalbdl lathatd, 15-35 % koriilire becsiilt (a belépési
feliilet iranyaba torténd) visszaszoras, melynek az eredete nem ismert és tovabbi,
célzott kisérletek sziikségesek a mechanizmus tisztazasara. Megallapitottam viszont,
hogy a visszaszort fény spektruma mar a kiszélesitett spektrum, tehat a visszaszorési
folyamat csak azutan kovetkezik be, hogy a spektrum kiszélesitése megtorténik, igy a
szlikséges nemlinedris kolcsonhatasokat sem rontja le ez a fajta veszteség.
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5.9 abra A hosszl rezonatoros 1ézeroszcillator spektruma (fekete
tertilet). Az egymodusu szdlban, fazismodulalt spektralis
kiszélesitéssel 1étrehozott szuperkontinuum (folytonos vonalak,
linearis, illetve logaritmikus skalan), illetve a szaloptikai
nemlinearis  Schrodinger-egyenlet  megoldasaval  szdmolt
spektrum (szaggatott vonal).

Fontos még megemliteni, hogy az észlelt spektrum jo kvalitativ egyezést mutat a
szaloptikai nemlinearis Schrodinger-egyenlet megoldasabol kaphato spektrummal (1d.
5.9 abra), melyet Varallyay Zoltan oldott meg numerikusan (Dombi et al., 2007). A
modellezés sordn mind a kdzeg nemlinearis torésmutatojat (és az ebbdl eredd fdleg
onfazismodulacios hatasokat), mind Raman-kolcsonhatasokat figyelembe vett.

Mivel azonban ez a spektralis kiszélesitési modszer nem igért szamottevo
atvitelt, ezért egy alternativ modszert is javasoltam. Ismert, hogy Gn. mikrostrukturalt
optikai szalakkal (5.10 abra), ahol a kdpenyt egy mikrostrukturalt, iireges rész veszi
kortl, nagy, akar 35 pm koriili magatmérd mellett is egymddusu terjedés valosithatd
meg (Knight et al., 1998). Az ilyen szalakat a szakirodalomban maskor fotonikus
kristaly szalaknak (PCF) is nevezik. Az egymodusu hullamvezetés ténye kiilonosen
hosszi rezonatoros oszcillatorok nagyenergids impulzusainak Osszenyomasaban
hasznalhato ki, hiszen a roncsoldsi problémat anélkiil keriiljik meg, hogy
lemondanank a megfeleld kimeneti moédusmindségrol.

5.10 abra Nagy modusfeliiletii mikrostrukturalt optikai
szal pasztazo elektronmikroszkopos képe. A szél
magatmérdje kb. 10 um. (Forras: Wang és Tang, 2012)

Ezért a kovetkezd spektralis kiszélesitési sémat javasoltam. Vegylik a hossza
rezonatoros  lézeriink transzforméciokorlatozott impulzusait a négyprizmas
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kompresszor utan az 5.8 abra szerinti elrendezésben. Valasszunk egy olyan nagy
modusfeliiletli mikrostrukturalt optikai szalat, amelybe a teljes impulzusenergiat még
éppenhogy roncsolas nélkiil be tudjuk csatolni, majd illessziik a becsatoléoptikakat a
szal modusatmérdjéhez. Ez alapjan, a kozel 200 nJ-os impulzusokra a 10 pm-es
modusatmérdji szalat allapitottam meg optimdlis megoldasként (LMA-10, NKT
Photonics). A kisérletet az 5.8 abra szerint felépitve az 5.11 abran bemutatott
eredményeket kaptuk (Fekete et al., 2013).

ESM-12, 70 nJ e

LMA-10, 100 nJ (@)
LMA-8, 92nJ

1 b LMA5, 36nd ——

|ézer spektruma’ . i
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5.11 abra Kiilonboz6, nagy modusfeliileti, mikrostrukturalt optikai
szalakban kiszélesitett spektrumok valamint a lézeroszcillator
spektruma (a) logaritmikus, illetve (b) a legnagyobb feliiletti szalak
esetén linearis skalan. Az abran jelltem az adott szal kimenetén elért
legnagyobb impulzusenergiat is.

Az 0Osszehasonlitds érdekében nem csak a teljes oszcillatorteljesitménnyel
hasznalhat6, hanem annal kisebb modusfeliiletii 7-9 mm kozott hossziisagu szalakat is
megvizsgaltunk (LMA-8 és LMA-5 rendre 8,5 pm-es illetve 5 um-es magatmérovel),
ezekben az esetekben a becsatolt atlagteljesitményt csokkenteni kellett (Fekete et al.,
2013). Megallapithatd, hogy mind a négy szalnal jelentdsen kiszélesedett spektrumot
kaptunk 40-60 % kozotti atvitellel. Az impulzusenergia maximalasa szempontjabol a
legjobb eredményt az LMA-10 szal adta 100 nJ kimeneti impulzusenergiaval. Erdekes
modon a legszélesebb spektrumokat (alacsonyabb elérhetd impulzusenergia mellett) az
LMA-8 és LMA-5 szalaknal észleltiik, ennek az oka a kiilonb6zo szalak eltérd
diszperzios tulajdonsagaiban keresendd, mely természetesen a nemlineéris terjedésnek
is fontos tényezdje.
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A spektralis kiszélesitési kisérleteket Osszefoglalva megallapithatd, hogy
amennyiben egy nagyon széles szuperkontinuumra van sziikség legfeljebb 50-60 nJ-o0s
impulzusenergia mellett, akkor az egymodusu szalakban megvalositott fazismodulalt
szuperkontinuumkeltés modszere ajanlott, amennyiben pedig nagyenergidju, jol
Osszenyomhat6  impulzusokat  szeretnénk, akkor transzformacidkorlatozott
oszcillatorimpulzusok spektrumat kell nagy moédusfeliiletli mikrostrukturélt szalakban
kiszélesiteni. Ez utdbbival kapcsolatos eredményeimet a kovetkezd fejezetben
mutatom be roviden.

5.4.2 Impulzusésszenyomas

Amennyiben optikai szalakban femtoszekundumos lézerimpulzusok altal keltett
szuperkontinuum-jellegli spektrumokat idében a transzformaciokorlat kozeli hosszra
kivanunk Osszenyomni, akkor a szalbeli nemlinearis kolcsonhatasok altal generalt
komplex spektralis fazisfiiggvényt kell megfeleld eszkozokkel kompenzalni. A
feladatot megneheziti, hogy mindezt egy extrém széles spektralis tartomanyban kell
megtenni a lehetd legrovidebb impulzushossz elérése érdekében. Egymodust szalak
esetén, ahol a szuperkontinuumban jellemzden Onfazismodulacios jarulékok
dominélnak (Dombi et al., 2007), ami kozismerten linearis fazismodulacidval jar, ez
egyszeriibb feladat. Kis modusfeliileti mikrostrukturalt szalaknal, ahol a
nulldiszperziés hullamhossz 800 nm kozelében van, a spektralis kiszélesités minden
masnal nagyobb mértékii lehet, azonban a tapasztalat szerint a spektralis fazis olyan
komplex, hogy azt csak aktiv eszkdzokkel lehet kielégitd eredménnyel kompenzalni
(Yamane et al., 2003). A kis modusatméré miatt pedig az impulzusenergia is igen
korlatozott, maximalisan jellemzden 1 nJ alatt marad.

Nagy modusfeliilett mikrostrukturalt szalaknal azt vartam, hogy mivel
nulldiszperziés hullamhosszuk 1030 nm és 1200 nm kozott van, igy a keltett
spektrumok fazisfiiggvénye is konnyebben kompenzalhato. Ugyan ezek a szalak
keskenyebb spektrumot szolgaltatnak, de még igy is varhatjuk hosszi rezonatoros
1ézerek jellemzéen 40-80 fs-0s impulzusainak sokszoros Osszenyomasat valamint az
impulzusenergia szerinti, legalabb 1 plJ-ig torténd skalazhatosagot (példaul nagy,
35 um-es magatmérdjii mikrostrukturalt szal hasznalataval).

A fentiek demonstralasara az 5.8 abran bemutatott elrendezésben végeztiik el a
kisérletet a legigéretesebb kb. 8 mm hossza LMA-10-es és ESM-12-es szalakkal
(Fekete et al., 2013). A szalkimeneten illesztett faziskorrigald tiikdrparrol 20-22
reflexiot hasznaltunk a széles spektrum iddbeli 6sszenyomasara (1d. 5.12(a) abra). Az
igy bevitt teljes csoportkésleltetés-diszperzio értéke kb. -1000 fs? volt, ezzel kaptuk a
transzformdaciokorlathoz legkozelebb allo impulzusokat. A tiikrés kompresszor utan
egy interferometrikus autokorrelatorral karakterizaltuk a kapott impulzusokat, melynek
eredményét az 5.12(b) és (c) abrak mutatjak be.
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5.12 abra (a) Az 5.8 abran bemutatott faziskorrigalo tiikorpar diszperzioja. (b),
(c): Az ezek segitségével Osszenyomott impulzusok mért interferometrikus
autokorrelacios fliggvénye (vorés gorbe), a rekonstrualt interferometrikus
autokorreldcid6 burkoldja (fekete gorbe) valamint a belsd abrakon a
transzformaciokorlatozott (kék gorbe) és a rekonstrualt impulzusok intenzitasanak
idébeli lefutdsa, ez utobbi fekete gorbével. A (b) dbra LMA-10-es szalra, a (c)
abra ESM-12-es szalra vonatkozik.

Az impulzusalak rekonstrukcidjara a kovetkezd eljarast alkalmaztuk: a mért
spektrumhoz hozzavettink egy olyan spektralis fazisfiggvényt, ami csak a
csoportkésleltetés-diszperzios tagot ¢és annak elsé derivaltjat (a harmadrendi
diszperziot) tartalmazta. Ezzel a két paraméterrel illesztettiik a mért interferometrikus
autokorrelacios fiiggveényt, a sikeres illesztés utan pedig meghataroztuk az impulzus
idGalakjat a mért spektrum ¢és az illesztett spektralis fazis inverz Fourier-
transzformalasaval.

A rekonstrukcios folyamatbol megallapithatd, hogy a kiszélesitett spektrumok
11 fs-0s és 12 fs-0s transzformaciokorlatainak 1,4-1,5-Szerese a ténylegesen kapott
impulzushossz, ami kb. 4,5-szeres kompresszios faktornak felel meg. A szalbeli
terjedés soran kialakulo fazisfiiggvényhez illesztett, egyedileg tervezett faziskorrigald
tilkkrokkel, amelyek példaul a harmadrendii diszperzido szempontjabol is megfeleldek,
az varhatdo, hogy a transzforméciokorlat kozeli impulzusokat lehet ezzel az
elrendezéssel elérni.

Figyelembe véve a kimeneten mért 100 nJ-os impulzusenergiat, 15 fs-0sS
impulzushosszat és a 3,6 MHz-es ismétlési frekvenciat, az igy létrehozott fényforras
olyan egyedi paraméterkombindcioval rendelkezik, ami szamos ultragyors
spektroszkopiai, plazmonikai és femtokémiai alkalmazisban szerepet kaphat. A
kisérlettel tovabba bebizonyitottam, hogy nagy modusatmérdjii mikrostrukturalt szalak
(ellentétben a hagyomanyos mikrostrukturdlt szalakkal) ultrarovid impulzusok
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Osszenyomasanak hatékony eszkozei és egyszert faziskorrigalo tiikkrokkel kombinalva
sokszoros kompresszios faktorokat lehet a demonstralt elrendezéssel elérni.

5.4.3 A csorpkonverzio jelensége

Az el6z6 fejezetben bemutatott kisérletek sordn érdekes tapasztalat volt, hogy
mig a 8 mm-es szaldarab tiszta anyagi diszperzioja legalabb 300 fs?, és a jelentds
spektralis kiszélesités kozismerten onfazismoduldcoval és az abbol adodd jelentOs
diszperzioval jar (Nisoli et al., 1996), az impulzusok optimalis Gsszenyomasahoz
mindossze -1000 fsz-nyi csoportkésleltetés-diszperzid bevitele elégségesnek bizonyult.
Az 5.4.1 fejezetben pedig azt is lattuk, hogy jelentds, tobb ezer fs®-es
csoportkésleltetés-diszperzid bevitelével pedig akar egymodusu szalakban is lehet tobb
szaz nl-os lézerimpulzusok spektrumat kiszélesiteni. Altalanosan is felmeriil tehat a
kérdés, hogy erésen fazismodulalt impulzusok optikai szalakon torténd nemlinearis
atvitele (spektralis kiszélesitése) soran kezelhetd marad-e a kimeneti fazismodulacio

A jelenség okanak felderitésére és a kérdés megvalaszolasara a Max Planck
Kvantumoptikai Intézetben tartozkoddsom alatt egy kiilon kisérletet terveztem és
épitettem fel az ott rendelkezésre allo eszkozokkel (Dombi et al., 2014). Ezek
legfontosabbika egy kereskedelmi, 500 nJ-os impulzusenergiat 5 MHz ismétlési
frekvenciaval szolgaltatd hosszll rezonatoros titdn-zafir 1ézer (Femtosource XL500,
Femtolasers GmbH), melyet részben az 5.2 fejezetben is bemutatott
femtoszekundumos technologiai fejlesztések kommercializalasaval vittek piacra. A
lIézer egy négyprizmas kompresszor utan 55 fs-os impulzusokat biztosit 795 nm-es
koézponti hullimhossz mellett. A kisérleti elrendezést az 5.13 abran mutatom be.

The . Tyi
Spektralis
kiszélesités

500 n)
5 MHz
oszcillator

Kompresszor és
autokorrelator

bemeneti =——> kimeneti
fazismodulacié fazismodulacié

5.13 abra Kisérleti koncepcio a fazismodulacio atvitelének mérésére. A 1ézer
kimenetén kontrollalt modon fazismodulaciot bevive a nagy modusfeliileti
mikrostrukturalt szalban (LMA-25, NKT Photonics) spektralis kiszélesités
torténik. A kimeneten megjelend fazismodulacié mértéke meghatdrozhato a
kimeneti tiikros kompresszor megfeleld beallitdsaval gy, hogy minimalis
impulzushosszat ériink el az autokorrelatorral.

A lézer kimenetén kontrollalt modon fazismoduléciot lehet bevinni a
négyprizmas impulzuskompresszor elhangolasaval, melynek mértéke pontosan ismert
(1d. ,,cs6rp” 5.13 abran). A nagy moédusfeliileti mikrostrukturalt szalban (LMA-25,
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25 um-es magatmérdvel, 15 mm-es hosszal) a pozitivan fazismodulalt impulzusokat
spektralisan kiszélesitettem ugy, hogy a bemeneti fazismodulaciotol fiiggetleniil
azonos maradjon a szalbol nyert spektrum Fourier-korlatja (vagyis a spektralis
kiszélesités mértéke). Ennek eléréséhez nagyobb fazismodulacional nyilvanvaléan az
impulzusenergiat kellett novelnem. Ezutan a kovetkez6 mdédon mértem a kimeneten
megjelend fazismodulacié mértékét. Egy faziskorrigald tiikrok és vékony iiveglemezek
kiilonb6z6 kombinéciojabol allo tikrds impulzuskompresszoron a reflexiok és az
iiveglemezek szamat valtoztatva autokorrelatorral megkerestem a minimalis
impulzushosszat. Igy a tiikrok és az iiveg ismert diszperzidjabol meghataroztam a
kimeneti fazismodulacid (,,csorp”) mértékét a bemeneti fazismodulacio fliggvényében,
a spektralis kiszélesités allando értéken tartdsa mellett. Az eredményt az 5.14 abran
mutatom be.
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5.14 abra (a) Az LMA-25 szal bemenetén sziikséges impulzusenergia
a kimeneti spektrum kb. 17 fs-nak megfelel6 Fourier-korlatjanak
eléréséhez a bemend impulzushoz adott csoportkésleltetés-diszperzid
(CsKD) fuggvényében. (b) Kozvetlenil a szalkimeneten mért
spektrumokhoz tartozo transzformaciokorlatozott impulzushosszak.
(c) A kimend impulzus altal hordozott csoportkésleltetés-diszperzo a
bemeneti filiggvényében. A négyzetek és a korok két kiillonbozod
méréssorozat mérési pontjait jelolik. A szaggatott vonal egy
onfazismodulacios terjedési modell eredménye, amely a széalbeli
terjedés soran konstans impulzushosszat feltételez.

A legérdekesebb kisérleti tény, amelyet észleltem, az abra (c) részén latszik,
mégpedig a ,,csorpkonverzios faktor” kb. 1:10-es értéke. Vagyis akkor is, amikor pl.
2800 fs? csoportkésleltetés-diszperzidt ,,hordoz6”, tazismodulalt impulzusok érkeznek
a szalba, amely szintén pozitiv diszperziot ad hozza az impulzusterjedéshez (mind a
linearis szaldiszperzi6 mind a nemlinearis Onfizismodulacié miatt), a kimend
impulzusok altalt hordozott masodrendli fazismodulécio (,,csérp”) mindossze 300 fs?
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lesz. Ez a tény nagymértékben megkonnyiti az ilyen tipusu (nemlinearis)
impulzuskompresszorok energia szerinti skalazasat, hiszen nagyobb energidju, plJ
koriili impulzusoknal a nagyobb szalatmérdk valasztasa mellett a bemend impulzusok
fazismoduléalasaval is lehetdség nyilik a roncsolds elkeriilésére és a szalkimenet
egyszerl, szélessavu faziskorrigald tiikrokkel torténd dsszenyomadsara.

Az észlelt csorpkonverzids jelenség magyardzatahoz nem volt sziikség az 5.4.1
fejezetben mar emlitett numerikus impulzusterjedési modellre. Elég, ha két
elofeltevéssel €liink: 1) a spektralis kiszélesitést dominansan az Onfazismodulacio
okozza, ami az észlelt spektrumok alakjaval alatamaszthato. ii) A szalbeli terjedés
soran az impulzushossz kozel alland6 marad, vagyis a diszperziot elhanyagoljuk. Ez
utobbit a 3,8x 101 W/cm?-nek adddé cstcsintenzitasbol, 55 fs-os impulzushosszbol, a
kvarciiveg 2,45x10™° cm?/W nemlinedris torésmutatdjabol és a szaldiszperzio (CsKD)
36 fs?/mm-es értékébdl szamolhaté nemlinearis hossz 1,4 mm-es illetve a diszperziv
hossz 85 mm-es értéke tamasztja ala. Ez azt jelenti, hogy a spektralis kiszélesités mar a
szalbeli terjedés elején megtorténik, még mieldtt az impulzus diszperziv hatdsok miatt
kiszélesedne. Veisz Laszlo kollégam levezetése alapjan, amelyet itt terjedelmi okokbol
nem mutatok be, az adodik, hogy

CsKDy; = Ao (CsKDpe)® ’ (5.3)

16mTIn2n,IHL

ahol CsKD jeldli az impulzus altal hordozott csoportkésleltetés-diszperziot, Ao az
impulzus kozponti hulldmhosszat, 7 az intenzitas-félértékszélességet, n, a nemlinearis
torésmutatot, lp az impulzus cstcsintenzitasat és L a szalhosszat (Dombi et al., 2014).
Az 5.16(c) abran bemutatott illesztéshez minddssze egy illesztési paramétert
hasznaltunk, mégpedig a csucsintenzitas értékét. Az illesztéskor kapott
(4,6 +0,1)x10" W/cm?-es érték jol megfelel a kisérlet soran az impulzusenergiabdl,
impulzushosszbol és modusatmérébél kaphaté 3,810 W/ecm?-es intenzitasértéknek.

Mindezek alapjan kijelenthetd, hogy nagy mddusfeliileti mikrostrukturalt
szalakat és a benniik hosszii rezonatoros lézerek impulzusaival adodd csekély
diszperziv hosszat kihasznalva egy olyan, domindnsan Onfazismoduléacios
szalkompresszios tartomanyt demonstraltam, mely csak igen csekély mértékben
fazismodulalt (,,cs0rp6lt”) impulzusokat eredményez a szal kimenetén. Ezt kihasznalva
a spektralisan kiszélesitett 300 nJ-os impulzusok egyszerli faziskorrigald tiikrokkel
konnyen Osszenyomhatok, tovabba az elrendezés konnyen tobb pJ-0s impulzusokra
tovabbskalazhato.
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5.5 Hosszu rezonatoros oszcillatorok femtoszekundumos optikai
elemek tesztelésére

Modusszinkronizalt hosszu rezonatoros 1ézerek egy érdekes, rezonatoron beliili
tiikortesztelési modszerre is lehetdséget nytjtanak, amelyre vonatkozo6 javaslatomat az
5.15 &bran mutatom be.

(a) M1 Ti:Sa M2

M10

5.15 abra (a) Hosszu rezonatoros titan-zafir 1ézer felépitése M1-M9 tiikrokkel P1-P2
diszperzidhangolo prizmakkal OC nyitotikorrel, CP kompenzalolemezzel és SBR
telitodo Bragg-reflektorral. (b) A nyalabok tipikus elrendez6dése M5 és M6, nagy
atméréji (75-100 mm) tiikrokon. (c) A Herriott-cella korének atmérdjét egy adott
minimum f6l6tt gyakorlatilag tetszoleges méretiire allithatjuk M4 tiikor dontésével €s
M5-M6 utanallitasaval.

Hosszl rezonatoros lézer a fentiekben mar bemutatott Herriott-cellajan beliil
(Herriott et al., 1964) ugyanis a beesési szogek megfeleld beallitasaval (I1d. 5.15 abra
M4 tiikre) a nagy atmérdjli tikkrokon az egymadst kovetd reflexiok altal kirajzolt kor
atmérdje egy bizonyos minimum folott tetszolegesen nagy méretiire allithatd az
oszcillator barmely mas paraméterének befolyasolasa nélkiil, mindésze az M4-M5-M6
tiikrok enyhe dontésével. Ezt szemléltetik 5.15(b) ill. (c) abrak. Ez azt is jelenti, hogy
egy olyan nagy atmérdji tiikornél, amely mind a reflektivitds mind a diszperzid
szempontjabol teljes feliiletén homogén rétegrendszerrel rendelkezik, a Herriott-cella
korének valtoztatasakor semmilyen hatast nem tapasztalunk a 1ézermitikodésben. Ha ez
a feltétel nem teljesiil, az varhato, hogy vagy a lézerteljesitmény vagy a lézerspektrum
vagy a kicsatolt impulzusok torzuldst szenvednek. A ,Herriott-kor” atmérdjének
folytonos valtoztatasaval pedig gyakorlatilag a tiikor teljes hasznos feliilete érzékenyen
letapogathato.

Az elképzelés demonstralasara a Budapesten altalam épitett, hosszl rezonatoros,
erdsen diszperziv tiikorrel diszperziokompenzalt 1ézerben végrehajtottuk a kovetkezd
kisérletet (Racz et al., 2014). El6sz6r M5 és M6 helyére jo mindségii, 76 mm atmérdji
nagy reflexioji A/4-es tiikroket helyeztiink (gyartd: Optilab Kft.) és a Herriott-cella
nyalabkorének atmérdjét 39, 48 és 61 mm-esre allitottuk be (Id. 5.15(b) abra). Ekkor
az 5.16(a) abran lathat6 spektrumokkal miikodik a lézer, stabilan 580 és 600 mW kozti
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teljesitménnyel. A  mért spektrumokhoz tartozdé transzformaciokorlatozott
impulzushossz rendre 45, 46 és 48,5 fs, a 1ézerbdl kicsatolt, er6sen fazismodulalt
impulzusok hossza (hattérmentes, intenzitas-autokorrelaciéval mérve) pedig stabilan
2,80 és 2,96 ps kozott van. (Itt rezonatoron kiviili impulzuskompressziot pl. az 5.8.

abra szerint bemutatott médon nem alkalmaztunk.)
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5.16 abra Hosszu rezonatoros oszcillatorbdl kicsatolt impulzusok spektruma (a,c)
¢s az azokhoz tartozo hattérmentes intenzitas-autokorrelacié (b,d) jo mindségi,
76 mm-es atmérdja (a,b) és rosszabb, 101,6 mm-es atmérdji (c,d) tikrok esetén
(M5,M6 az 5.15 abran). A Herriott-cella nyalabjai altal alkotott koérok atméréi
rendre ~38 mm (vords pontozott vonalak), ~46 mm (kék szaggatott vonalak)
illetve ~64 mm (fekete folytonos vonalak) voltak. A kisérletsorozat a 76 mm-€s
tikor (a,b) esetén homogén tiikorfeliiletet, a 101,6 mm-es esetén (c,d) pedig
jelentés inhomogenitast mutat. A spektrumok és autokorrelacios fiiggvények
tovabbi adatait a szovegben adom meg.

Ezutan egy rosszabb mindségti 101,6 mm atmérdjiu tiikorrel probalkoztunk,
melyet szintén az Optilab Kft. bocsatott rendelkezésiinkre. Az 5.16(c) és (d) abrak
tanusdga szerint ekkor mar korantsem all fenn a spektrum és az autokorrelacio
valtozatlansdga. A ,,Herriott-kor” méretének 37, 44 és 67 mm-esre allitdsakor ugyan
stabilan rendre 690, 710 és 690 mW-os oszcillatorteljesitményt kapunk, a spektrum
azonban erésen torzul (69, 88 és 66 fs-0s transzformaciokorlatok, 1d. 5.16(c) abra).
Ezzel egyiitt jar a kicsatolt fazismodulalt impulzusok hosszénak 2,3 és 3,7 ps kozott
ingadozasa (Id. 5.16(d) abra). A tiikor tehat a reflektivitas feliileti homogenitasanak
szempontjabol jonak mindsithetd, a spektralis azonban diszperzio-
inhomogenitasra enged kovetkeztetni. Ezt megerdsitette az Optilab Kft. is, hiszen a

torzulas
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nagyméreti, 101,6 mm &atméréji szubsztrat kihiilése sordn olyan mechanikai
fesziiltségek keletkezhetnek a frissen eldallitott rétegekben, amik eredményezhetik a
rétegrendszer diszperziv tulajdonsagainak megvaltozasat.

A kisérletekkel tehat egy uj, hatékony moddszert mutattam be nagy atmérdji
tilkrok teljes feliiletének érzékeny, rezonatoron beliili tesztelésére. A ,,Herriott-korok”
gyakorlatilag tetszélegesen novelheték és pl. egy x-y-eltoloval kiegészitve a teljes
tiikorfeliilet letapogathat6. Ez a modszer nagyméretii 1ézerrendszerek fejlesztésénél is
egy gyakorlati, hat¢kony megoldast nytjt anélkiil hogy teljes, tobb tiz cm-es atmérdji
hullamfrontokat kellene  monitorozni. A  vizsgalandé tiikrok apertirajanak
gyakorlatilag nincs felsé hatara, hiszen az M4-M6 nyalab M6 tiikkorhoz viszonyitott
szOogének allitdsaval a Herriott-kor tetszélegesen nagy méretiivé teheté (1d. 5.15(b)
abra).

5.6 Osszefoglalas, kitekintés

Az 5. fejezetben nemcsak azt mutattam be, hogy az elmult 10 évben végrehajtott
fejlesztések sordn miként sikerlilt hosszi rezondtoros titan-zafir lézerek
impulzusenergiajat 0,5 pJ kozeli értékre novelni (Naumov et al., 2006), hanem az ilyen
Osszenyomasat) is demonstraltam (Dombi et al., 2007; Fekete et al., 2013). Ennek
soran un. nagy modusfeliiletii fotonikus kristdly optikai szalakat hasznaltam ki,
melyekkel 70 fs-0s, nagyenergias (~200 nlJ) oszcillatorimpulzusok egy egyszeri
1épésben akar 15 fs-ra nyomhatok dssze.

A hosszl rezonatoros lézerekben kiilondsen is kritikus diszperziokompenzacios
1épést egyetlen tiikkorrel oldottam meg (Dombi et al., 2009b), mely egyszeriibb
oszcillatorarchitektlrat tett lehetéveé, és a 1ézer stabilabb miikodését eredményezte. A
fényforras fejlesztése 1), nemlinearis szaloptikai kisérletek megvaldsitasahoz is
elvezetett, melyek sordn a csorpkonverzid jelenségének kimutatdsan tal egy uj
impulzuskompresszios tartomanyt is talaltam (Dombi et al., 2014). Ezek a felfedezések
a jovOben az optikai szalas impulzuskompresszorok hatékony teljesitményskalazasat €s
egyszerli impulzusosszenyomast tesznek lehetové.

Hosszii  rezonatoros titan-zafir 1ézerek igy ultragyors plazmonikai,
spektroszkopiai, anyagmegmunkalasi stb. kisérletek idedlis fényforrasaiva valtak, és a
Femtolasers GmbH sajat termékként is forgalmaz ilyen tipusu lézert a bemutatott
kutatdsi eredmények hasznositdsaként. A piacra bevezetett tobb valtozatbol a
legnagyobb energiaji mintegy 650 nJ-0S impulzusokat biztosit 4 MHz ismétlési
frekvenciaval és 50 fs-os impulzushosszal, amennyiben rendelkezésre all 15 W
pumpalo 1ézerteljesitmény. Az impulzuskompresszios eredményekhez, az ezen a téren
sziiletett publikaciokhoz kapcsolddva szintén a Femtolasers GmbH (jelenleg mar a
Newport-Spectra Physics cégcsoport részeként) XS néven forgalmaz egy erre épiild
kiegészit6t, mellyel hosszi rezonatoros oszcillatorok impulzusait 15 fs-os idétartamra
lehet 6sszenyomni akar 350 nJ-o0s impulzusenergia mellett.
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Hosszu rezonatoros lézerek azonban nem csak korszerli femtoszekundumos
fényforrasként hasznosithatok. Felismertem és bebizonyitottam ugyanis, hogy az ilyen
tipusu lézeroszcillatorok tetszolegesen nagyméretii optikai elemek teljes apertarajanak
reflexid- és diszeprzidhomogenitasanak érzékeny tesztelésére is felhasznalhatok (Racz
et al., 2014). Ezeknek a munkaknak a jelentdségét a tézispontokhoz felhasznalt
publikacidk teljes hivatkozottsagdnak mutatéi is jelzik. A hosszii rezonatoros
lézertipus id6kozben pedig mar nemcsak titan-zafir kristallyal valosult meg, hanem
alkalmazast talalt itterbium-adalékolt Gn. lemezlézerekben is (,,thin disk lasers”, Id.
Marchese et al., 2008), melyek a lézertechnologiai és anyagmegmunkalasi
alkalmazasok még szélesebb korét teszik elérhetdve.
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6 Ultragyors fotoemisszio plazmonikus nanorészecskékrol

Az el6z0 fejezetben bemutatott, Budapesten megépitett hosszu rezonatoros titan-
zafir oszcillaitor nagy ismétlési frekvencidjanak és nagy impulzusenergidjanak
koszonhetden jol hasznalhaté plazmonikai alkalmazasokhoz. Ebben a fejezetben egy
ilyen alkalmazast mutatok be, ahol fém nanorészecskékrél els6ként vizsgaltam az 0n.
erds-tér fotoemissziot.

Ugyan 10-20 nm-es gorbiileti sugard fém nanotiik és intenziv lézerfény
kolesonhatdsanak vizsgéalata szdmos j felfedezéshez vezetett az elmult néhdny évben
(Bormann et al., 2010; Kriiger et al., 2011; Piglosiewicz et al., 2014), plazmonikus
nanorészecskék szamos elénnyel rendelkeznek a (tipikusan nem-plazmonikus)
nanotiikh6z képest. Mig nanotiik kozelében a maximalis térnovekmény 6-8-szoros,
addig plazmonikus nanorészecskéknél akar tobb szazszoros is lehet (Schuller et al.,
2010), és a nanorészecskék geometriajaval a tér nanoskalan formalhaté. Ez a kilép6
kovetkezOkben kisérleti példat is bemutatok. Az elvégzett kisérlet ezért egy olyan
paradigmavaltast is el6készit, amelynek eredményeként egyszerli, kompakt
1ézeroszcillatorokkal, nagy ismétlési frekvencia mellett lehet erés-tér-kolcsonhatasokat
indukalni a plazmonok inherens térerdsitésének (térndovekménynek) optimalis
kihasznalasaval.

6.1 Kisérleti modszerek

A nanorészecskékrdl kivaltott ultragyors fotoemisszids elvégzéséhez, a
megfeleld impulzusenergia eléréséhez a mar bemutatott hosszu rezonatoros oszcillatort
hasznaltam, mely a kisérletek idején kozvetleniil 220 nJ-os impulzusokat szolgaltatott
3,6 MHz ismétlési frekvencia mellett. Ebbdl egy rezonatoron kiviili transzmisszids
racsos impulzuskompresszor utan stabilan 165 nJ impulzusenergia maradt 95-110 fs
impulzushossz elérésével (Id. 6.1 abra), 805 nm-es kozponti hullamhosszal. Mivel a
hasznalando repiilési 1d6 elektronspektrométerben a 3,6 MHz-es ismétlési frekvencia
az egymast kovetd impulzusokbol szarmazod kis- €s nagyenergias elektronok
Osszekeveredését eredményezte volna, ezért egy elektrooptikai impulzuskivagoval
4,5 kHz-re csokkentettem az ismétlési frekvenciat. Ugyan 100 kHz koriili érték mar
elfogadhat6 lett volna, a rendelkezésre 4ll6 eszkoz kapcsolasi sebessége maximalisan a
megvalositott 4,5 kHz-es értéket tette lehetévé. Az impulzusenergiat allithatd, vékony
(2 mm-es) sziirkeszlir6vel csokkentettem a kivant értékekre, az impulzusokat pedig
egy 5 cm-es fokusztavolsagu akromattal fokuszaltam a nanostrukturalt mintara.
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6.1 abra Kisérleti elrendezés nanorészecskékrdl erds-tér fotoemisszid
indukalasara. ~100 fs-os linearisan polarizalt 1ézerimpulzusok vilagitjak
meg a mintat. A fotoemittalt elektronokat egy repiilésiid6-spektrométer
méri. A fels6 panel a femtoszekundumos impulzus spektrumat mutatja
785nm ¢és 820 nm kozotti  spektralis  komponensekkel. MCP:
mikrocsatornas lemez, HV: nagyfesziiltség.

A kisérleti koncepcid kozponti eleme feliileti plazmonikus nanostruktiurdk
kontrollalt eldallitasa. Ehhez a Grazi Egyetem Fizikai Intézetében elektronnyalédb-
litografids modszerrel kvarciiveg-lemezre plazmonikus nanorészecskék sorozatat
irtam, melyeknek a tavolsaga elegendden nagy volt ahhoz, hogy a 1ézerfénnyel keltett
plazmonoszcillaciok ~ kozvetleniil — elektromégnesesen ne  csatolodjanak. A
nanorészecske-mezék egyenként 0,01 mm-es feliiletet foglaltak el, mely kb. 80.000
nanorészecskét tartalmazott. fgy a viszonylag alacsony ismétlési frekvencia miatti
alacsony jelszintet jelentésen meg lehetett novelni nagy szamu nanorészecske
kivilagitasaval. A nanorészecskék nem kozvetleniil a kvarciivegen, hanem az arra
rétegzett indium-6n-oxid filmen helyezkednek el, igy a fotoemisszios folyamat sem
eredményez sztatikus feltoltddést.

A 6.1 abran bemutatottaknak megfeleléen a mintat tartalmazé iliveglemezt egy
repiilésiidé-spektrométer vakuumablakaként helyeztem el Gigy, hogy a nanostrukturalt
feliilet a vakuumoldalon taldlhat6 lefoldelve, a levegdoldal feldl pedig a 1ézernyaldabot
fokuszaltam a mintéra. Igy kozvetleniil meg tudtam hatarozni az intenziv lézerfény
hatasara kilép6 elektronok spektrumat. A repiilésiidé-spektrométer (Kaesdorf GmbH)
45 cm hosszusagu repiilési csOvel rendelkezik és a 1ézerintenzitastol fiiggden 8.000 és
250.000 kozti szamu elektron regisztralasaval vettem fel egy-egy spektrumot. A
spektrométer hossztengelye a minta feliiletére merdleges, viszont a lézernyalab kb.
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10°-0s beesési szoggel esik a mintara azért, hogy ne vilagitsam ki kozvetlentil a
spektrométer mikrocsatornas lemez tipusu detektorat (6.1 abra).

Ugyan a begytijtési hatasfokot nem ismertem pontosan, a kapott jelbdl szdrmazo
nagysagrendi becslés alapjan 16vésenként és nanorészecskénként kb. egy elektron
kibocsatasat értem el.

6.2 Kisérleti eredmények

Annak bemutatisahoz, hogy a fotoemissziot a nanolokalizalt plazmontér és nem
a l1ézertér okozza, négy kiilonbozo tipusu nanorészecskét készitettem el, ezek a 6.2
abran lathatok. Egyrészt a lézer 805 nm-es hullamhosszan plazmonrezonancidval
rendelkezd 152x87x40 nm®-es, téglatest alakd nanorudakat, valamint ehhez képest
kék- illetve vordseltolt plazmonrezonancidval rendelkezd, rendre 732 és 877 nm-en
rezondns nanorudakat 120x87x40 nm® és 183x87x40 nm® méretben. Készitettem
tovabba csatolt nanoharomszogeket is, melyek 40 nm vastagok, 90 nm szélesek és
(egyiittesen) 260 nm hossztak voltak 20 nm-es réssel a két haromszog kozott. Ez
utobbi nanorészecskék szintén 820 nm koriili rezonancidval rendelkeztek.

A 6.2 abran bemutatom a nanorészecskék optikai rezonanciaspektrumait is,
melyeket egy mikroszkép okularjan elhelyezett spektrométerrel mértem, a minta
fehérfényti atvilagitasaval a nanostrukturalt 0,01 mm?-es feliileten keresztiil. Az igy
mért extinkciés gorbék tartalmazzdk a nanorészecskék altal elnyelt (és
plazmonoszcillaciot keltd) valamint az altaluk szort fény spektralis komponenseit is, €s
jol  megfigyelhetd rajtuk a plazmonrezonancia részecskemérettel torténd
hangolhatosaga (Ziljstra és Orrit, 2011).
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6.2 abra (a) Optikai extinkcios spektrumok kiilonb6z6 tipusu nanorészecskékbol
all6 mezOkon mérve, melyek elektronmikroszkopos képe (b)-(e) abrakon
szerepel. (b) és kék gorbék: 120x87x40 nm®-es, 732 nm-en rezonans nanorudak,
(c) és sziirke gorbék: 152x87x40 nm*-es, 805 nm-en rezonans nanorudak (d) és
voros gorbék: 183x87x40 nm3-es, 877 nm-en rezonans nanorudak, (e) és zdld
gorbék: 260 nmx90 nmx40 nm-es nanoharomszogpar 820 nm-es
plazmonrezonanciaval. (f) 25,1 GW/cm?-es 1ézerimpulzus-csucsintenzitas mellett
mért plazmonos fotoelektronspektrumok a kiilonb6z6 nanorészecsketipusokra.

A kisérlet érdemi részét a kiilonb6zé nanorészecske-mezdkrél mérhetd
elektronspektrumok meghatarozasa jelentette. A 6.2(f) abran ilyen spektrumokat
mutatok be rezonans illetve nemrezonans nanorudakra valamint rezonans, csatolt
nanoharomszdgekre 25,1 GW/cm? fokuszalt 1ézerintenzitas mellett. J61 megfigyelhetd,
hogy az elektronspektrumok jol korrelalnak a plazmonrezonanciaval, ami féleg a
spektrumok levagasanal szembe6tld. Feltlind, hogy azonos intenzitas mellett a
nanoharomszogekrél sokkal magasabb elektronenergidk mérhetdk, ami az
elektromagneses tér két haromszog kozti  15-20 nm-es  résbe  torténd
koncentralodasaval magyarazhato.

A legfontosabb tanulsag tehat a kovetkezd: a fokuszalt 1ézerintenzitashoz tartozo
1,5 meV koriili ponderomotoros potencial (1.1 egyenlet) és a spektrumok levagasainak
10-20 eV koriili értéke kozti majdnem négy nagysagrendi kiilonbség egyértelmii
bizonyitéka annak, hogy az elektrongyorsitds nem a fokuszalt lézerimpulzus, hanem a
feliileti plazmonok elektroméagneses terében megy végbe (pontosabban a kettd
ered6jében, amib6l az elsé tag elhanyagolhatd). Ezt a késébbiekben numerikus
modellezési eredményekkel is alatdmasztom.
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6.3 abra Kisérleti elektronspektrumok az intenzitds fiiggvényében a 6.2 abran
bemutatott (a) rezonans nanorudakra, (b) voroeltolt nanorudakra, (c) kékeltolt
nanorudakra és (d) rezonans nanohdromszogparokra. (e) az elektronspektrumok
levagasi helye (az a pont, ahol a legnagyobb cstics 3 %-ara csokken a betlitésszam) a
lézerintenzitas fliggvényében (a-d) szinkddjanak megfelelden (négyzetek é€s
haromszogek). A kor alaki szimbolumok (e)-n a spektralis levagas (Zherebtsov et al.,
2011) modszerével torténd kiértékelését mutatjak. Az egyenesek a 6.4 fejezet szerinti
modellezési eredményeket mutatnak be.

Az észlelt elektronspektrumok 1étrejottében meghatdrozd mechanizmusok
azonositdsdhoz az egyes nanorészecske-mezékon méréseket végeztem a fokuszalt
lézerintenzitds valtoztatasaval is. Ennek eredményét mutatja be a 6.3 dabra.
Amennyiben a kiilonb6z0 nanorészecskékrél mért spektrumok levagasi helyeit
abrazoljuk az intenzitas fiiggvényében, a 6.3(e) abran lathatoé sorozatokat kapjuk, a
mérési pontok jol illeszkednek egy egyenesre, vagyis azt a kovetkeztetést vonhatjuk le,
hogy a legnagyobb energidji elektronok keletkezésében ponderomotoros
skalatorvények jatszanak jelentds szerepet. Ezen észlelés alapjan ismét lehetdség van a
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mar bemutatott haromlépéses modell adaptalasara, ezhttal plazmonikus
nanorészecskék esetére.

6.3 Modell plazmonikus nanorészecskékrol torténé ultragyors
fotoemissziora

A 4.3 fejezetben bemutatott haromlépéses modell az itt bemutatott kisérletekre
minimalis modositassal alkalmazhato. Az egyetlen kiillonbség, hogy a nanorészecskék
kozelében  1étrejove  elektromdgneses  tér  haromdimenzids  eloszlasanak
meghatarozdsdhoz mas eljarast kell kovetniink, az analitikus megkdzelités itt csak
bizonyos, szigorti megszoritasokkal allja meg a helyét. Ez alapjan két lehetdség nyilik.
Amennyiben a nanorészecskék jol kozelithetdk ellipszoidalis alakkal, a nanorészecske
koriil monokromatikus optikai gerjesztés hatasara 1étrejové elektromagneses tér
analitikus alakban is megadhat6 (Stebbings et al., 2011), amennyiban a descarti helyett
ellipszoidalis koordinatarendszerre tériink at. Ezeknek a zart alakoknak az
ismertetésétél  jelen esetben eltekintek mivel a  komplex, egzotikus
koordinatatranszformaciok ismertetése talmutatna a dolgozat céljain. Ellipszoidalis
nanorészecskék rovid impulzust gerjesztésre adott valasza diszkrét monokromatikus
jarulékok megfeleld amplitaddval és fazissal vett ereddjébol szarmaztathato.

Masodik lehetdségként adodik tetszOleges alaki nanorészecskék kdrnyezetében
az elektromagneses tér numerikus meghatarozasa. Ehhez szdmos végeselem- vagy
idobeli  véges differencidkra alapuldo moddszer all rendelkezésiinkre, melyek
felhasznalobarat programcsomagokként is konnyen elérheték (Comsol, Lumerical
stb.). Azonban annak érdekében, hogy a haromlépéses modszer trajektoriaszamolasai
is megfeleléen integraltan legyen kezelhetd a modellezés soran, ezért a grazi
egyiittmiikdddé partnereim altal kifejlesztett hatarelemmodszeren alapuld numerikus
megoldast valasztottuk a kisérlet leirdsara (Hohenester és Triigler, 2012). Miutdn a
modszer segitségével tetszoleges méreti €s geometridji nanorészecskeék koriili
elektromagneses tér meghatarozhatd, ezért tetszdleges, gyakorlatilag csak a
processzoridén mulo finomsag halon megkapjuk a térerdsségértékeket, valamint a
vart plazmonrezonanciagdrbéket is meg tudjuk hatarozni.

Ezutan a leirt mddszer szerint tesztelektronokat helyeziink el a nanorészecske
feliiletén, és kell6 szamu klasszikus elektrontrajektoria meghatarozasa utan megkapjuk
az elektronspektrumokat. A teljes modellezési folyamatot a 6.4 abra szemlélteti,
melyen feliileti szinkdddal a lokalis téramplitadok, ugyancsak szinkodolt gorbékkel
pedig az elektrontrajektoriak lathatok.
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6.4 abra Térer6sség-amplitidok felilleti eloszlasa és reprezentativ
elektrontrajektoriak 1-1 kvandranson abrazolva (a) plazmonosan rezonans
nanoradra és (b) csatolt nanoharomszogekre 20 nm-es kézzel. Mind az egyes
trajektoriakhoz tartozé elektronenergia, mind a feliileti térerésségmaximum
szinkodolva szerepel az abrakon.

A geometria meghatarozasanal figyelembe vettiik azt a fontos tényt is, hogy a
litografias modszer véges felbontdsa miatt lekerekitett élek és sarkok jellemzik az
eldallitott nanorészecskéket. A megfeleld gorbiileti sugarakat és azok szorasat a
nanorészecske-mez6 elektronmikroszkopos képének kiértékelésével hataroztam meg.

6.4 Szimulacios eredmények

Az igy definialt modellel megkiséreltiik reprodukalni a kisérleti eredményeket.
Tipikus nanorészecske-formak a litografias eljaras felbontdsanak, az ¢lek véges
gorbiileti sugaranak figyelembevételével a 6.4 abran lathatok. Az ott bemutatott
elektrontrajektoridk kiértékelésével kapjuk a 6.5 abran lathaté elektronspektrumokat
kiilonboz6 intenzitasértékekre, ahol a levagasi helyek jol megfelelnek a kisérletileg
mért értékeknek. A bemutatott eredményekhez plazmonosan rezonans nanorudakat
vettiink alapul. Az is lathatd, hogy a spektrum alacsonyabb energias részeit csak akkor
tudjuk jol reprodukdlni, ha csak azokat az elektronokat vessziik figyelembe, amik a
lokalis Keldis-paraméter kettdnél alacsonyabb értékének megfeleld térerésség mellett
fotoemittalodtak, vagyis a minta ,forré6 pontjaibol” Iépnek ki. Ebbdl azt a
kovetkeztetést vonhatjuk le, hogy a modellezés soran felhasznalt nemadiabatikus
alagutazast is leird fotoemisszios formula (Yudin és Ivanov, 2001) alulbecsiili az
alagutazasi tipusu emisszidos események szamat és fémekre csak korlatozottan
hasznalhat6, ahogyan arra egy kozelmultbeli tanulmanyban réa is mutattak (Yalunin et
al., 2011). Fiiggetlen kisérletek is alatimasztjak, hogy a tisztan tobbfotonos €s a tisztan
alagutazasi tartomany kozotti atmenet gyorsabban lezajlik az intenzitas ndvelésével,
mint amint azt a Yudin-lvanov-féle nemadiabatikus alagutazasi képlet alapjan varnank
(Dombi et al., 2010; Bormann et al., 2010). Mivel azonban a tdbbfotonos és
alagutazasi emisszios jelenségeket egyidejiileg mashogyan nem tudjuk figyelembe
venni, ezért meghagytuk ezt a kozelitést.
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Tovabbi fontos megallapitas, hogy a legnagyobb energiaju elektronok a feliilettel
yjraiitk6zo elektronok, amint azt a 6.5(c) és (d) abrak mutatjak. Ezeknél a megfeleld
fazisban emittalt elektronokndl a nanolokalizalt térben megtett oszcillacios félciklus
utan elényos fazisban kovetkezik be a feliilettel torténd ujboli iitk6zés és bizonyos
valdszinliséggel 1étrejovo elasztikus szords, amely utdn (amint azt a 6.5(c) és (d) abrak
mutatjak) az elektron még nagyobb kinetikus energiara tud szert tenni, mint az n.
,kOzvetlen elektronok”. Ez a jelenség az atomfizikabol mar jol ismert analdgia alapjan
varhat6 1is, hiszen kiiszObfeletti ionizdcié esetén szintén az atomon Ujraszoroddo
elektronok tudnak a legnagyobb kinetikus energiara szert tenni (Paulus et al., 2003).
Ez az észlelés egy tovabbi alatdmasztasat jelenti a bemutatott modell érvényességének.

6.5 Kevés optikai ciklusu impulzusokkal meghajtott plazmonoszcillaciok

A kisérletek alapjan felmeriill egy tovabbi kérdés is, nevezetesen, hogy
amennyiben nem a bemutatott, viszonylag hossza lézerimpulzusokkal indukalunk
fotoemissziot  nanorészecskékrél, hanem  kevésciklust impulzusok  allnak
rendelkezésre, milyen 11j jelenségek megjelenését varhatjuk. Lehetséges-e egyaltalan
kevésciklustt plazmonoszcillaciok keltése és tudjuk-e iranyitani az elektronokat
kozvetleniil a 1ézerimpulzus elektromos terével (vagyis a vivo-burkolo fazissal)?
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A kérdések megvalaszolasahoz ezért eldszor egy jol kezelhetd modellrendszert
definialtam. A numerikus vizsgalatokhoz fénnyel gerjesztett arany nanoellipszoidok
elektromagneses terének analitikus megoldasat lehet felhasznalni (Stebbings et al.,
2011). Ez kombinalhato a plazmonos fotoemisszié haromlépéses modelljével a 4.3
fejezetben bemutatottak szerint (Dombi et al., 2009a). Ebben a munkaban a szerepem
a vizsgalandd kérdések meghatirozasa, a modellezési mddszerek definidldsa, és az
eredmények értelmezése volt, a nanoellipszoidok koriil kialakulé tér analitikus felirasat
¢és a numerikus megvalositast egyiittmiik6do kollégaim végezték el (Foldi et al., 2015).

A probléma vizsgalatdhoz tekintsiik a 6.6 abran bemutatott geometriat, ahol egy
ellipszoidalis nanorészecskére a leghosszabb tengelyével parhuzamosan polarizalt,
ultrardvid 1ézerimpulzus esik a legrovidebb tengely iranyabol, amely lokalizalt feliileti
plazmonoszcillaciot (LFP) kelt. A féltengelyhosszakat a-val, b-vel és c-vel jeloltem.
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6.6 abra Izolalt nanorészecskérdl kevés ciklusu lézerimpulzussal kivaltott
fotoelektronok. A pirossal jelolt ultrardvid 1ézerimpulzus a narancssarga
nanoellipszoidra esik, ahol plazmonoszcillaciot kelt. A kilépd
fotoelektronok az erésen lokalizalt plazmontérben gyorsulnak és az
abrazolt sikok mentén detektalhatok, ahol tipikus eloszlasokat is meg
lehet figyelni.

A kolcsonhatd lézerimpulzus iddalakjat gaussinak feltételeztik 3,8 fs-0S
félértékszélességgel és 800 nm-es vivohullamhosszal. Két kiilonb6z6 nanorészecskét
vizsgaltunk, egyrészt a = 80 nm, b = ¢ = 10 nm féltengelyhosszakkal, mely 800 nm-en
plazmonrezonancidval bir, valamint egy nemrezondns, 80 nm sugart nanogdémbdot. A
beesd lézerimpulzus valasztott maximalis téreréssége rendre 1 GV/m ill. 10 GV/m
volt, figyelembe véve a térnovekmény eltérd értékét a két esetben. Az igy Keltett,
lokalizalt plazmonoszcillaciokat a 6.7 abra mutatja be.
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6.7 abra (a) és (b) Pillanatfelvétel az LFP elektromos téreréssége normalis
komponensének eloszlasardl két nanorészecske esetén, rendre a =80 nm,
b=c=10nm ill. a=b=c=80nm féltengelyhosszakkal. (a) esetben a 800
nm-es lézerimpulzus rezonans, mig (b) esetben nemrezonans modon kelt
lokalizalt plazmonoszcillaciot, ezen tul az eltérd részecskealaknak nincs
jelentésége. A fekete nyilak jelolik azt az X iranyt, amely mentén a lokalis
térerdsség idobeli lefutasat a (c) és (d) abrak bemutatjak. A térndvekmény
pillanatnyi értéke a fekete nyillal jelolt egyenes mentén, a gerjesztd
1ézerimpulzus térerésségéhez viszonyitva, szinkddolva szerepel mind a négy
abran.

Megfigyelhetd, hogy mig a rezondns esetben idOben elnyqjtott
plazmonoszcillacio  keletkezik, amely mar egyaltalan nem hasonlit a
plazmonoszcillaciot meghajté impulzus kevésciklusu természetére, addig nemrezonans
nanorészecske esetén elérhetd kevésciklusu lokalizalt plazmonoszcillacio akar
négyszeres térndvekmény mellett is. A jelenség okaként egyértelmiien a 1ézerimpulzus
kozel 200 nm széles spektrumanak nanorészecske altali sziirése azonosithatd, a
plazmonrezonancia savszélessége ugyanis a lézer spektrumanal Iényegesen
keskenyebb, pl. a 6.2(a) abra szerint is csak maximalisan 100 nm-es
félértékszélességli. fgy a plazmonoszcillacioba csatolodd spektralis komponensek
korlatozottsaga miatt rezonans esetben nem varhatunk rovid plazmon-iddalakokat.
Nemrezonans plazmonoszcillacioknal ez a szlirési effektus sokkal kevésbé jelentkezik,
ami az elektromagneses energia egy ujfajta, egyidejii tér- és idobeli koncentraciodja felé
nyitja meg az utat.

Okulva ezekbdl a tapasztalatokbol, kovetkezd 1épésként egy gomb alakd,
nemrezonans nanorészecskére vizsgaltuk meg a 1ézerimpulzus vivé-burkolo fazisanak
hatasat a kibocsatott fotoelektronokra. A 6.7(c) abra alapjan egyértelmii, hogy
rezonans nanorészecskék esetén nem varhatunk lényeges fazishatast, igy ezekhez a
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vizsgalatokhoz 80 nm sugari nemrezondns arany nanogomboket tekintettiink. Az
ezekrdl az LFP-tér hatasara fotoemittalt elektronok tulajdonsagait a mar ismertetett
nemadiabatikus alagutazasi képlettel (Yudin és Ivanov, 2001) hataroztuk meg a
haromlépéses modell segitségével (Dombi et al., 2009a). A kiilonb6z6 helyeken és
iddpillanatokban vett fotoemisszidés rata alapjan rendeltiink megfelel6 sulyokat
tesztelektronokhoz, melyeket 20.000 feliileti pont vizsgalataval nyertiink, 0,05 fs-0s
iddbeli racson. A 6.8 abra két tipikus elektronspektrumot abrazol 10 GV/m maximalis
1ézerimpulzus-térerésség mellett, koszinuszimpulzusos gerjesztésnél, vagyis amikor a
vivO-burkol6 fazis értéke stabilan 0.

relativ belitésszam
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6.8 abra 800 nm-es vivohullamhosszal rendelkez6 koszinuszimpulzussal
gerjesztett plazmonoszcillaciokbol szarmazd fotoelektronok spektruma
10 GV/m maximalis lézertérerdsség mellett 80 nm-es sugara
(nemrezonans) nanogdémbok esetén. A két gorbe az X-iranyban vett
pozitiv (vords gorbe) és negativ (kék gorbe) végsd impulzusvektor-
komponensekkel rendelkez6 elektronok spektrumat mutatja, vagyis pl. a
6.7 abran egy ,,bal oldali” ill. ,,jobb oldali” erny6n detektalhatokét.

Lathat6, hogy a lézerimpulzus hullimforméjanak lenyomata a lokalizalt
plazmonoszcillaciokon megtdri a jobb-bal szimmetriat, és a legnagyobb energidji
elektronokat preferencialisan jobbra irdnyitja (a jobb-bal irdnyok értelmezéséhez 1d. a
6.7 abrat). Ez a hatas nyilvanvaloan csak akkor lehetséges, ha az elektronok mozgasat
meghataroz6 plazmonoszcillacio is kevésciklusu.

Tovabbi numerikus modellezéssel a kibocsatott elektronok térbeli eloszlasat is
megvizsgaltuk. A 6.9 dbra az igy nyert relativ belitésszameloszlasokat mutatja egy
olyan x-y-sikban elhelyezett fiktiv erny6n, melynek a vizsgalt nanorészecskétdl vett
tavolsdga z-iranyban 2000 nm a 6.6 4bra jelolései szerint. Lathato, hogy a felsé sorban
abrazolt 0Osszes elektronnal is mar latszik egy enyhe bal-jobb aszimmetria és
kiilonbség a koszinusz- és szinuszimpulzusos gerjesztés kozott, azonban ha a 100 eV
feletti kinetikus energidju elektronokat vizsgaljuk csak, akkor az észlelt kiilonbségek
nagyon markanssa valnak.
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6.9 abra Fotoelektronok iranyitasa kevésciklusii plazmonoszcillaciokkal. A
80 nm sugari nemrezonans arany nanogdmbdkrdl 10 GV/m maximalis 1ézer-
térer0sség mellett fotoemittalt elektronok beiitéseinek eloszlasa egy, az X-y-
sikban z5 = 2000 nm tavolsagban elhelyezett ernyon koszinuszimpulzusos (bal
oldali abrak) és szinuszimpulzusos (kozépsé abrak) gerjesztésre. A jobb
oldali abrak a két gerjesztés kozti kiilonbségi térképet mutatjak be. (a) Az
Osszes kibocsatott elektronra vonatkoz6 térképek, (b) csak a nagyenergias, 100
eV feletti kinetikus energiaju elektronokra vonatkozo térképek.

A jelenség magyarazatat az az ismert tény adja (Dombi et al., 2009a), hogy
nagyenergiaju elektronok csak a lézerimpulzus (plazmonoszcillaciok) bizonyos
fazisainal keletkeznek viszonylag sziik idéablakokban. Ezért ezeknél az elektronoknal
nem mindegy, hogy a fotoemisszi6 iddpillanatdban milyen volt éppen a mozgasukat
késObb meghatarozé elektromos tér fazisa, ez adja tulajdonképpen a vivo-burkolod
fazisfiiggést  is a  nagyenergias elektronokra. Hosszu, sokciklust
plazmonoszcillaciokndl ez a hatas értelemszerlien elmosodik.

A bemutatott esettanulmannyal tudomasom szerint els6ként tudtunk ramutatni
arra, hogy kevés optikai ciklusu impulzusokat szolgaltato fényforrasokkal miként lehet
kevésciklusti lokalizalt plazmonoszcillaciokat kelteni anélkiil, hogy a korlatozott
plazmonbecsatolasi savszélesség miatt hosszabb, sokciklusos plazmonoszcillaciok
jonnének létre. Megmutattuk azt is, hogy kevésciklusii plazmonoszcillaciok altal
keltett fotoemisszionak az optikai térrel (vivé-burkold fazissal) torténd kontrolljara
praktikusan csak olyan lézerimpulzusok segitségével nyilik lehetdség, melyek
legfeljebb 1-2 optikai ciklusnak megfelel6 félértékszélességiiek (Foldi et al., 2015).
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6.6 Osszefoglalas

Az 5. fejezetben bemutatott 1ézerfejlesztések felhasznalasaval els6ként mutattam
ki kisérletileg a plazmontér altal indukalt erds-tér fotoemisszid jelenségét fém
nanorészecskék esetén (Dombi et al., 2013). Lokalizalt feliileti plazmonok még a
halad¢ feliileti plazmonokndl is erdsebb elektromdgneses térlokalizéciot tesznek
lehetové, ezaltal erds-tér folyamatokat a hullamhossz altal meghatarozottnal kisebb
térrészre koncentraltan, kis intenzitasok mellett, nagy ismétlési frekvencidju lézerekkel
lehet kelteni. Ez a fajta megkdzelités késobb pl. ultragyors, szub-PHz-es optikai
kapcsolok demonstralasanal lesz fontos, ahol erds nemlinearitdsokat kihasznalva kell
alacsony szinti jeleket feldolgozni (Krausz és Stockman, 2014).

Az erds, nanolokalizalt elektromagneses térben hatékony elektrongyorsitast is
¢szleltem, €s azt tapasztaltam, hogy a maximalis elektronenergia a lokalizalt feliileti
plazmont keltd 1ézertér intenzitasaval linedrisan skalazodik (Dombi et al., 2013). Ezért
a korabban mar ismertetett modelleket kiterjesztettem plazmonikus nanorészecskékrol
keltett elektronok vizsgéalatara, mellyel a bemutatott mérési eredmények értelmezését
sikeriilt megvalositanunk. Ennek koszonhetden azt is bebizonyitottam, hogy a mért
elektronspektrumok nagyenergiaju végét nanomeéteres hosszon, a
nanorészecskekozvetlen kornyezetében lejatszodd elektrongyorsitasi  folyamatok
hatarozzak meg (Dombi et al., 2013). A modell tovabbi adaptalasaval pedig azt is ki
tudtuk mutatni, hogy kevés optikai ciklusu impulzusokat szolgaltatd fényforrasokkal
miként lehet kevés ciklust plazmonoszcillaciokat kelteni, valamint, hogy az ezek altal
keltett fotoemisszionak az optikai térrel (vivé-burkold fazissal) torténd kontrolljara
praktikusan csak egyciklust lézerimpulzusokkal nyilik lehetdség (Foldi et al., 2015).
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7 Ultragyors plazmonos fotoemisszio a kozép-infravorosben

Mind haladd, mind lokalizalt feliileti plazmonok kapcsan kisérletekkel
demonstraltam, hogy a plazmonos térnévekmény kivald lehetdséget biztosit arra, hogy
az un. erOs-tér-jelenségeket viszonylag alacsony fokuszalt lézerintenzitds mellett
lehessen kivaltani. A tapasztaltak szerint titan-zafir lézerekkel akar 40-60 GW/cm?-es
fokuszalt intenzitds mellett el lehet érni fémfeliileti alagutazast, amennyiben a
plazmonos térnévekmény értéke a 20-30-as faktort eléri (Dombi et al., 2010). Ennek
kapcsan felmertil a kérdés, hogy mi az a legalacsonyabb 1ézerintenzitds, amely mellett
erds-tér jelenségeket és a hozzajuk kapcsolodo elektronkinetikat észlelhetjiik.

Tobb alapvetd fizikai jelenség is segit a lézerintenzitds csOkkentésében. A
Keldis-paraméter forditott aranyossaga a hullamhosszal az olyan forrasok hasznalata
felé mutat, melyeknél a vivofrekvencia minél kisebb, és akar a THz-es tartomanyba
esik. A lézertechnolédgia jelen allasa viszont azt mutatja, hogy még csak a kozép-
infravords tartoméanyban allnak rendelkezésre olyan femtoszekundumos fényforrasok,
amelyekkel kelléen nagy fokuszalt intenzitas érhetd el. Az ilyen fényforrasok
fejlesztésében az elmult években jelents elorelépések torténtek (Id. Chalus et al., 2010
¢és hivatkozasai). A kozép-infravords lézerforrasok jelenleg megfigyelheté rohamos
fejlodése a titan-zafir 1ézerek kilencvenes évek eleji gyors elterjedéséhez foghato.
Masrészt a plazmonos térnovekmény értékének hulldmhosszal torténd skalazéasa is
elonyds, a kozép-infravordsben a titan-zafir lézerekhez képest kb. 50 %-0s
novekedésre szamithatunk (Raether, 1988).

Ennek megfeleléen a kisérleti koncepciot és a kozép-infravords gerjesztés
elényos tulajdonsagait a 7.1 abran mutatom be, mely egy haladd plazmonhulldm
elektroméagneses terében kialakuldo reprezentativ elektrontrajektoridkat abrazol
800 nm-es és 3 pm-es plazmongerjesztés mellett.

Kitlinik, hogy mind az oszcillaciés amplitidok, mind a kinetikus energidk
szempontjabol 1ényegesen kedvezébb a kozép-infravorés megvilagitas, hiszen a
kiilonbség nagyobb, mint egy nagysagrendnyi azonos cstcsintenzitas és (optikai
ciklusokban mért) impulzushossz mellett. Ezért célul tliztem ki ennek a jelenségnek a
kisérleti kimutatasat.
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7.1 abra (a) Kozép-infravoros megvilagitassal elért erés-tér fotoemisszio és
elektrongyorsitas koncepcidjanak bemutatdsa aranyfeliileten kilencciklusi
lézerimpulzusokkal keltett plazmonok segitségével. (b) 800 nm-es kdzponti
hullamhosszal, 4 GW/cm® cstcsintenzitassal, 24 fs-0s impulzushosszal
megvilagitott feliilet kdzelében kialakuld reprezentativ elektronatrajektéridk és
(c) ugyanez 3 pm-es hullamhosszra, 4 GW/cm?® csucsintenzitasra és 90 fs-0s
impulzushosszra. A plazmonrezonancia eléréséhez sziikséges rétegvastagsag-
kiilonbséget is figyelembe vettem. Jol megfigyelhetd a kinetikus energidkban és
oszcillacidés amplitudokban a ponderomotoros skalazasnak megfelelden elért
nagysagrendi kiilonbség.

7.1 Kisérleti modszerek

A femtoszekundumos miikodéshez és erdsitéshez alkalmas lézeranyagok kozép-
infravoros tartomanybeli viszonylagos hianya miatt olyan j megkdzelitések valtak
domindnssa, melyek parametrikus erdsitési architekturdkra épitenek ebben a
hullamhossztartomanyban. Ennek koszonhetden olyan femtoszekundumos forrasok
allnak rendelkezésre, melyek korabban elképzelhetetleniil kis impulzushosszakkal
biztositanak nagy ismétlési frekvenciajf, erdsitett impulzusokat. A kisérletekhez igy
egy korszer(i, k6zép-infravords optikai parametrikus erdsit6t hasznaltunk a barcelonai
Fotonikai Tudomanyok Intézetében (ICFO), mely 3,1 pum-es kdzponti hulldmhosszal
90 fs-os (9 optikai ciklusos) impulzusokat szolgaltatott 100 kHz-es ismétlési
frekvenciaval és 3,8 pJ-0s maximalis impulzusenergidaval (Chalus et al., 2010). A
fazismodulalt impulzuserdsités elvét kihasznald parametrikus fényforras felépitését és
spektrumat a 7.2 4bra mutatja be.
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7.2 abra Parametrikus erdsitérendszer felépitése a barcelonai Fotonikai
Tudomanyok Intézetében (ICFO), mely 3,1 pm-es kozponti hullamhosszal
90 fs-os (9 optikai ciklusos) impulzusokat szolgaltat 100 kHz-es ismétlési
frekvenciaval és 3,8 puJ-0s maximalis impulzusenergiaval (Chalus et al., 2010).
0sc: szal-lézeroszcillator, amp: szal-lézererosito, DFG:
kiilonbségifrekvenciakeltés, OPA: parametrikus erdsitéfokozatok, DM:
diszperziv tiikor, G: racs. (Abra forrasa: Jens Biegerttdl.)

Az impulzusokat a Kretschmann-Raether-becsatolasnak megfeleléen egy
15 nm-es aranyréteggel bevont CaF; prizmara fokuszaltam 870 pm és 1400 pm kozti
fokuszfoltméretekkel (intenzitas-félértékszélesség). A Kkisérletek sordn hasznalt
maximalis csucsintenzitas 5 GW/cm? volt, ennél még nem észleltem roncsolasi
jelenséget tartosabb hasznalat esetén sem. A prizma egytttal egy vakuumkamra
ablakaként is szolgalt, az aranyréteg a vakuumoldalon helyezkedett el hasonléan a 4.1
abran bemutatotthoz. A vakuumoldalon egy Budapesten megépitett ellenteres
elektronspektrométerrel tudtam felvenni spektrumokat. A spektrométer detektoraként
egy elektronsokszorozé (Hamamatsu, R595) szolgalt. A jel telitésének az elkeriilésérdl
a sokszorozo erdsitésének megfeleld beallitasdval gondoskodtam. Az intenzitast a
parametrikus erdsitérendszer utolsé fokozatdnak pumpélasaval tudtam valtoztatni, ez a
barcelonai kollégdk mérései szerint nem befolyasolja az impulzusalakot. A
plazmonkeltés tényét a beesési szog valtoztatdsa mellett a reflektalt nyalab eltiinése
mutatta meg.

7.2 Kisérleti eredmények

A teljes plazmonos fotoaram intezitasfiiggését a 7.3 abra mutatja be két
kiilonbozd, tipikus mérési sorozatra. Az édbra szerint alacsony intenzitdsoknal a
fotoaram meredeken emelkedik az intenzitds 13. hatvanyaval, ami a 0,4 eV-0S
fotonenergia és a polikristdlyos aranyfeliilet 5,1 eV-os kilépési munkdja alapjan
varhato is. Ez a viselkedés 0,6 GW/ecm® fokuszalt intenzitds mellett alapvetSen
megvaltozik, a gorbe lokalis meredeksége letorik. Ez a tobbfotonos emisszids
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tartomanybdl az alagutazasi tartoméanyba torténd atmenet egyértelmii jele (Dombi et
al., 2010; Bormann et al., 2010, Farkas et al., 1993). Itt ez a jelenség minden
korabbinal alacsonyabb intenzitds mellett kovetkezik be, amely a plazmonos
térndvekmény nagy mértékére is utal.
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7.3 abra A teljes fotoaram fokuszalt 1ézerintenzitastol valo fiiggése két
kiilonb6z6, reprezentativ esetben. A fekete haromszogek 870 um-es, a
barna négyzetek 1,4 mm-es fokuszfoltméret melletti méréseket abrazolnak,
a lathatosag érdekében egymashoz képest az y-tengely mentén eltolva. A
gorbék kezdeti szakaszaira illesztett egyenesek meredekségei rendre
12,3+1,8 illetve 13,1+0,6. A masodik gorbe lokalis meredekségét
zolddel tiintettem fel (jobb oldali tengely), melyen a tobbfotonos és az
alagutazas kozti atmenet fokozatossaga szintén jol lathato.

A térnovekmény értékének megallapitasahoz kiilonb6zd 1ézerintenzitdsok
mellett teljes elektronspektrumokat is felvettem, és kiértékeltiik a levagasi pontokat a
7.4(a) abra szerint. Annak ellenére, hogy ezeknél az intenzitdsoknal az elektron
ponderomotoros energidja mindossze 1,3 és 3,1 meV kozott mozog, a spektrumok
nagysagrendekkel nagyobb, 47 eV-ig terjed6 energidkat mutatnak.

A levagasi poziciora vonatkozoan egy fliggetlen mérést is elvégeztiink, melynek
soran az ellenteret addig noveltiik, amig az elektronsokszorozo jele a zajszintet el nem
érte. Ennek a mérésnek a 7.4(b) abran bemutatott eredményei, a linedris skalazas
megerdsitik azt a tényt, hogy a legnagyobb energiaju elektronok a HFP-térben
végbemend, ponderomotoros jellegli gyorsitasi folyamatbol szarmaznak. Mivel a
fotoemisszios és az elektrongyorsitasi folyamatok fiiggetlenek egymastol, ezért
fliggetleniil attol, hogy tobbfotonos emissziordl vagy alagutazasrol van szo, a levagasi
energiak linearis skalazasat kaptuk. Ennek a megkozelitésnek a teljes validalasat Veisz
Laszlo kollégam tértdltési szimulacioi is megerdsitették (Id. Teichmann et al., 2015,
,Supplementary material”’), melyeket itt terjedelmi okokbdl nem tudok bemutatni.
Mindenesetre azt a tényt fiiggetlen szdmitdsokkal igazoltuk, hogy a mért
elektronspektrumok tértoltési torzuldsat csak lovésenként két nagysagrenddel tobb,
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szazezer elektron kivaltasa esetén varjuk. A kisérletek sordn a legmagasabb
intenzitasok mellett is [ovésenként minddssze 3000 koriili elektront valtottunk ki.
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7.4 abra (a) Plazmonos fotoemisszids spektrumok 1,4 GW/cm’-es (fekete
gorbék), 1,7 GW/em?es (kék gorbék), 2,8 GW/em?es (zold gorbék) és
3,5 GW/cm*-es (piros gorbék) fokuszalt csucsintenzitis mellett az erds-tér
fotoemisszids tartomanyban. A kiértékelt plazmonos térnovekmény 28 és 34
kozotti ezekben az esetekben. Folytonos vonallal jeldltem a mért spektrumokat, a
szaggatott vonalak a folyamat teljes kvantummechanikai modelljébdl
szdrmaztatott spektrumok. (b) A plazmontérben gyorsitott elektronok spektralis
levagasa a fokuszalt csucsintenzitas fiiggvényében. Egy adott intenzitasnal addig
noveltem az ellenteret, amig a fotoelektronsokszorozo jele a zajszintig csokkent,
amely megegyezik azzal a jellel, amely prizmara es6 nyalab nélkiil mérhet6. A
levagési energia intenzitassal torténd linedris skalazasa az elektrongyorsitasi
folyamat ponderomotoros jellegét tamasztja ala. Mindegyik mérés sordn a
fokuszfoltméret 870 um volt.

A levagasi poziciok mérése a maximalis térnovekmény kisérleti meghatarozasat
is lehetdvé teszi a kovetkez6 modon. Ismert, hogy a legnagyobb energidju elektronok a
feliileten torténé Gjraszorodas soran keletkeznek (Dombi et al., 2013). Amennyiben a
mind a fotoemisszids, mind az Ojraszorddasi események az oszcillald elektromagneses
tér legkedvezdbb fazisaban valosulnak meg, az elektron altal nyert kinetikus energia a
ponderomotoros potencial tizszeresét éri el (Walker et al, 1996). Az
elektronspektrumok levagasi pontjainak meghatdrozasabol tehat meghatarozhatjuk a
ponderomotoros potencialt, abbol pedig a lokalis térerésséget. Ez az analizis a
plazmonos térnovekményre vonatkozoan 28 és 37 kozti atlagértéket eredményez. Egy
tokéletesen sik, 15 nm-es aranyfeliilet esetén a 3 pm-es hullamhossz mellett 19-es
térnovekményt varnank (Raether, 1988). Az ennél magasabb mért értéket
egyértelmiien a minta feliileti érdessége okozza.

Az eredmények elméleti aldtdmasztisdhoz Marcelo Ciappina az erds tér-
kolcsonhatds kvantummechanikai analizisét is elvégezte. A felhasznalt elméleti
modellt korabban sikeresen alkalmaztdk nanotiikrél torténé fotoemisszid
modellezésére (Ciappina et al., 2012). A modszer az id6fiiggd Schrodinger-egyenlet
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egydimenzidés megoldasan alapul, egy aktiv elektron részvételével egy megfeleld
modellpotencidlban. A fémfeliilet kozelitésére egy keskeny, néhany tized nm széles
potencialgddrot vett valtoztathatd szélességgel, megfelelé paraméterbeallitasokkal.
Ezen tulmenden a kilépd elektron tiikortdltésébdl szarmazd potencidltagot is
figyelembe vette. Az elektron hullamfiiggvényét a Crank-Nicolson modszerrel
propagaltatta, majd energiaanalizis-modszerekkel az elektronspektrumokat is
meghatarozta (Ciappina et al., 2012). Az igy kapott modellel prébalta reprodukélni a
mért elektronspektrumokat, melynek soran az egyetlen illesztési paraméter a
térnovekmény értéke volt. A legjobban illeszkedd spektrumokat a 7.4(a) éabran
szaggatott vonallal mutatom be. Az ezekhez tartozo illesztett térndvekmények értéke
60 és 70 kozott volt, vagyis szisztematikusan magasabb, mint a kisérleti levagais
energiakbol meghatarozott értékek. Az egyezés mégis kielégitonek mondhatod
figyelembe véve a modell kozelitéseit, annak egydimenzios, egyelektronos természetét
¢s azt, hogy a feliileti plazmontér amplitidéeloszlasat a kvantummechanikai
modellben egyaltalan nem vettiik figyelembe.

7.3 Osszefoglalas, Kkitekintés

Az eddigieket 0sszefoglalva kimutattam, hogy nanoplazmonikus térnévekmény
¢s kozép-infravords plazmongerjesztés egyiittes kihasznalasdval a fény-anyag-
kolcsonhatds erSs tér tartomanyat minden korabbinal alacsonyabb (<1 GW/cm?)
fényintenzitds mellett lehet elérni. A fokuszalt 1ézernyalabt6l vart ponderomotoros
energiaértékeket  nagysagrendekkel meghaladd  elektronenergiat  plazmonos
elektrongyorsitassal értem el, amely a fém vékonyréteg kozvetlen, nanométeres
kornyezetében zajlott. Az elektronok kinetikus energiajanak hullamhossz szerinti
négyzetes skaldzasat kihasznalva, Iényegesen nagyobb energidju elektronokat
keltettem igy, mint az ultragyors tudomanyban bevett titan-zafir 1ézerekkel, hiszen
haladé feliileti plazmont mar 1 GW/cm? fokuszalt lézerintenzitassal keltve akar tobb
tiz eV-os elektronokat is észleltem. A kapott eredményeket a folyamat egy
kvantummechanikai modellje is megerésitette (Teichmann et al., 2015; Dombi 2016).
A Keldis-paraméter hullamhosszal torténé kedvez6 skalazasa pedig tovabbi
kiakndzandé lehetdséget jelent az erds-tér THz-es tudomany megteremtésének
iranyaba.

Az elektronok kinetikus energiajanak hullamhosszal torténd tovabbi ndvelésének
egyediil az oszcillalé mozgasuk kioltasa szabhat hatart - ennek a jelenségnek az okait
nemrég tartak fel (Herink et al., 2012). Fontos megjegyezni, hogy a kutatasok
infravoros/THz-es iranyba torténd tovabbi kiterjesztése valoszinlileg nem lesz
lehetséges nanorészecskéken lokalizalt feliileti plazmonokkal, csak halado
plazmonhulldmokkal. A nemesfémek dielektromos allandojanak alacsony negativ
értéke az infravords tartomanyban nem teszi lehetové, hogy hullamhossznal kisebb
nanostruktirdkon lokalizalt feliileti plazmonoszcillaciot keltsiink (szemben pl. a
spektrum lathatd tartomanyaval), kovetkezésképpen a kivant térndvekményt
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optimalisan haladé plazmonhullammal lehet biztositani, ez pedig tovabbi fontos
aktualitast ad a bemutatott kisérleti koncepcionak.

A kisérleteim 1) kutatdsi iranyt nyitottak az erds-tér kolcsonhatasok alacsony
lézerintenzitassal, egyszerti lézeroszcillatorok segitségével torténd indukdlasanak
iranyaba iS. A plazmonos térnovekmény az elektromagneses tér erés lokalizacidjaval
parositva nanoskalan véghezvitt kisérleteket is lehetové tesz majd plazmonikus
struktardk kozvetlen kornyezetében. Az ilyen nanoszerkezetek tervezésével,
optimalizalasaval és megvalositasaval szamos alkalmazasra nyilik majd lehetdség az
extrém ultraibolya sugarzas eldallitasatol a nanostrukturalt fotokatdédok fejlesztéséig.
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8 Nanoméreti vakuumdioda megvalositasa

Lattuk, hogy elektronok ultragyors, az elektronikus eszkozoket
nagysagrendekkel meghaladd sebességli iranyitasara ultrarovid lézerimpulzusokat
tudunk hasznalni (1d. még (Krausz és Stockman, 2014)-et is). Femotszekundumos
impulzusok altal indukalt fotoemisszio példaul femtoszekundumos
elektroncsomagokat hoz Iétre, melyek aztan ultragyors -elektrondiffrakcios ¢és
elektronmikroszkopiai kisérleteket is lehet6vé tettek (Zewail, 2006). Az alkalmazasok
szempontjabol vonzd lehet az ilyen csomagokat elektronikus eszkoézokben is
felhasznalni. Ez a megkozelités, vagyis a szabad toltéshordozok felhasznalasa
leginkabb az elektroncséves (vakuumcsOves) berendezéseket idézi vissza. Az
elektroncsoves megoldasoknal az elektrédak potencialja biztositja a vezérlést, és ez a
termionikus emisszional alkalmazott elv a lézerrel kivaltott elektronokra is
alkalmazhato.

A termikus katod lézeresre cserélése azonban dnmagaban nem elég ultragyors
eszk6zok megalkotasahoz. Ennek f6 oka, hogy a csoves elektronika makroszkopikus
(mm-cm) méretli eszkdzokre épit, ahol az eszk6z sebességét az elektronok elektrodak
kozti uthossza szabja meg. A lézeres fotoemisszid prompt természetét akkor
hasznalhatjuk ki, ha az eszkdz méretét is drasztikusan csokkentjiik. Ennek belatasdhoz
elég abba belegondolni, hogy egy 1 eV-os elektron sebessége 0,6 um/ps vakuumban,
vagyis az elektrodak tavolsaga a szub-mikrométeres tartomanyba kell, hogy essen pl.
THz-es kapcsolasi sebességek eléréséhez.

Ebben a fejezetben egy olyan 1j, ultragyors elektronikus eszkoz felépitését
mutatom be, amely ultrarovid lézerimpulzusokkal megvilagitott nanotiikbol all. A
nanoméretli vakuumcsd két, egymashoz kozel helyezett, szembeforditott, katodként és
anodként funkciondld nanotlib6l 4ll. Az optikai kozelterek erdsségét a nanotlik
gorbiileti sugaraval bedllithatjuk, a térnovekmény ugyanis anndl nagyobb, minél
kisebb a tii hegyének grobiileti sugara (Novotny és Hecht, 2012). A hegyesebb tiib6l
igy tobb elektront lehet kivaltani még akkor is, ha mindkét tii ugyanazon lézerfokuszon
beliil helyezkedik el. A hegyesebb tii igy a katdd szerepét, a tompabb az elektronokat
begylijté andd szerepét jatssza.

Az erre az elvre épitd kisérleti elrendezés felépitését meghatarozo részben sajat
magam valdsitottam meg, ennek elemeit mutatom be eldszér. A nanoméretii
vakuumdidda elvének demonstralasahoz sziikség volt szembe forditott nanotiik preciz
relativ pozicionaldsara, amely elengedhetetlen a javasolt eszkot vizsgalatdhoz. Ezért
kifejlesztettem egy 1j tlipozicionalasi moédszert (Higuchi et al., 2015), amelynek
segitségével a nanodiddamiikodést sikeresen Kimutattuk. A nanotiik pozicionalasanak
ismertetése utan ezért roviden a nanoméretli didda alapvetd tulajdonsagair6dl is
beszamolok.
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8.1 Kisérleti berendezés

A kisérlethez sziikséges nanotiiket 0,1 mm atmérdjii wolframdrotbol allitottam
elé. Az eldallitas elektrokémiai maratassal tortént natrium-hidroxid oldatban a 8.1
abran bemutatott elrendezésben (Ibe et al.,, 1990). A polikristalyos W-drotot két
parhuzamos fémgytirii kozott centraltan kell befogni. A gylriket megfelel6 NaOH-
oldatba martva hartya képzddik. A fels6¢ gytirii (katdéd) és a drét (andd) kozé 6 V
fesziiltséget kapcsolva a drot feliiletén vizben oldhaté wolframoxid képzddik, melynek
ionjai a drot mentén lefelé mozognak. Ezaltal az oldat felszinén OH -ionok
vandorolnak az anod felé. A feliilet alatt azonban a siillyed6 wolframoxid-ionok
learnyé¢koljak a drotot és a maratasi folyamatot gatoljak. Ezaltal a 8.1 4bran is
bemutatott tipikus marasi profil keletkezik. Néhany perc elteltével a drét also része a
gravitacid hatasara leszakad. A t hegyének minél kisebb gorbiileti sugardhoz fontos
még az anddfesziiltség lekapcsolasa rogton, amint az also rész levalik. Ezt biztositja a
két gyliri kozti potencialkiilonbség mérése, amellyel a felsé gylri aramkorét kellden
gyorsan meg lehet szakitani.

wolframdrét, & 0,1 mm 4 3
(andd) /"') =
felsd aranygydird

visszacsatolés.[
(katdd)

/(Uj( NaOH(aq)
—d— also aranygydir(i

< adrot ?Isq re;ze .
¢ maratas végén leesik

8.1 abra Kisérleti elrendezés 5-20 nm-es gorbiileti sugarban
végz6do, hegyes wolfram nanotiik eldallitasara elektrokémiai
maratéassal. Az eljarés részleteit 1d. a szovegben.

A Dbemutatott modszerrel a tapasztalat szerint a berendezés megfeleld
pozicionalasatol fiiggden 5-20 nm kozotti gorbiileti sugarat lehet elérni polikristalyos
wolframtli csticsaban. Az igy eldallitott nanotlik kupos szegmensét optikai
mikroszkoppal vizsgdlva megallapithatd, hogy melyeknél esik a kivant tartomanyba a
gorbiileti sugar. A tii tényleges hegyességét aztan a kisérletekhez is hasznalt
vakuumkamraban  térionmikroszkopiai modszerrel  ellendriztem, melyet a
vakuumkamra bemutatdsa soran ismertetek.

A kisérleti vakuumkamrat egy meglévd, ultranagy vakuumot biztosité kamra
atépitésével tettem alkalmassa a kisérletekre, ennek vézlata a 8.2 &bran lathat6. A
kamra kozponti eleme a két, egymassal szembe forditott nanoti (andd és katod),
melyeket a tengelylikre merdlegesen fokuszalt 1ézerimpulzusokkal lehet kivilagitani.
Ezeket 80 MHz ismétlési frekvenciaval, 1,9 nJ impulzusenergiaval és 5,2 fs
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impulzushosszal egy vivo-burkoléd fazisstabilizalt titan-zafir 1ézeroszcillator biztositja
(Venteon GmbH).

Ti:zafir-oszcillator ! vakuum-
n o kamra
80 MHz
52fs »| | Mer
I
—]
X
100 pm Z<—(g

8.2 abra A kisérleti elrendezés (vakuumkamra) felépitése. OAP: off-axis
parabolatiikor, MCP: mikrocsatornas lemezdetektor és CCD-kamerak. A
fotdé a szembeforditott nanotiik (andd és katdd) optikai mikroszkopos
képét valamint a beérkezo lézerimpulzus irdnyat mutatja.

Mind a parabolatiikr6t, mind az egyik nanot{it 3-dimenzids piezoelektromos
pozicionaléra szereltem annak érdekében, hogy a nanotiik relativ és 1ézerfokuszhoz
képesti pozicionalasat is meg lehessen valositani. A 1ézer fokuszfoltjanak 1/e? sugara
2,3um, a Kkisérlethez felhasznalt impulzusenergia 250 pJ volt, melybdl
5,6x10" W/cm?-es  csucsintenzitdas  és 2,1 V/nm-es  maximalis  térerésség
szarmaztathato. Ezt a térerGsséget azonban a tiik csucsan el6alld térndévekmény még
egy jelentés 4-6-os faktorral megnoveli (Thomas et al., 2013). A kamraban egy
turbomolekularis szivatty, egy iongetterszivattyl, valamint a kamra tobb Oran
keresztiili, 105 °C-os homérsékleten torténd kalyhazasanak segitségével 10 mbar
korili vakuumot tudtam elérni.

A tlik hegyének gorbiileti sugarat térionmikroszkopiai modszerrel mértem
(Miiller, 1951). Ehhez mindkét tit egy mikrocsatornas lemezdetektor (MCP) felé lehet
forditani, a katod esetén a tli 180°-0s forgatasaval, az andd esetén a katdd kihtizasaval.
A kamrat 5x10° mbar héliummal feltsltve és a tiire 6-7 kV fesziiltséget kapcsolva az
MCP ernyon megjelenik a tli csticsdnak térionmikroszkopos képe. Az optimalis
leképezési fesziiltséget kb. 0,5 kV-tal meghalad6 fesziiltség alkalmazasaval a tiir6l a
wolframatomok kilokddnek, ezzel a tlit kontrollaltan tompabba is lehet tenni, aminek a
késObbiekben még jelentdsége lesz. Két tipikus (tompabb) andd- és (hegyesebb)
katodtii térionmikroszkdpos képét a 8.3 dbran mutatom be.
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8.3 abra (a) A tompabb, 20,4+ 0,8 nm-es gorbiileti sugari nanotii
illetve (b) a hegyesebb, 4,4+ 0,8 nm-es gorbiileti sugard nanotii
térionmikroszképos képe. A bcc ridcs gombmodelljébdl szarmazd
feliileti térképek azonos gorbiileti sugarakra a (c) és (d) éabrakon
lathatok, ahol a vilagos teriiletek a gombfeliilethez képesti
kiemelkedéseket, a sotétek a mélyedéseket jelolik.

A nanotlik in-situ karakterizalasanak befejezése utan azokat ismét szembe lehet
forditani egymassal. A kamrabdl a He eltavolitasa utan a rendszer készen all az érdemi
kisérletekhez.

8.2 Nanotiik relativ pozicionalasanak megvaldsitasa

A Kkisérletek kritikus eleme a nanotlik relativ pozicionalasanak megvalositasa,
melyre sajat modszert fejlesztettem ki. A folyamat elsd 1épéseként az anodtiit és a
lézerfokuszt hozom fedésbe az anodtli arnyékképének monitorozasaval. Ezzel a
modszerrel X-, y-, €s z-iranyokban is precizen lehet a 1ézerfokuszt pozicionalni a 8.2
abra jeloléseinek megfelelden. A 1ézernyalab ezutan ideiglenesen kitakarhato.

A tlk kozti dramot egy, az anddra kotott pikoampermérével mérem. Ezt
kovetden egy optikai mikroszkoppal figyelem a két nanotiit, mely az egész elrendezést
a 8.2 4bra sikjara merélegesen monitorozza (az abran a mikroszkop nincs jelolve, a 8.2
abra fotdja viszont ezen mikroszkop képének felvételével késziilt). A 8.4 abra szerint a
nanotlik igy csak az optikai mikroszkop felbontasdnak megfeleld precizitassal
pozicionalhatok, a fotd szerint nem allapithatd mar meg, hogy a tlik még szeparaltak
vagy mar érintkeznek-e, a labortapasztalat alapjan viszont néhany pm-es tlitavolsag
igy biztonsagosan beallithato.
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8.4 abra Nanotlik optikai segédlettel torténd kozelitése mikroszkopkép
alapjan. A tliket az igy elérhetd leheto legkisebb tavolsagra allitottam,
ahol még biztosan nem érintkeznek. A ti készitéséhez felhaszndlt
wolframszal 4&tmérdje 100 pm.

Az optikai elépozicionalas utan bedllitom a katodfesziiltséget gy, hogy az
an6don mérhet6 maximalis aram kb. 300 pA legyen, ez kb. 1 um tiitavolsag mellett
kb. -200 V-os katodfesziiltséget jelent. A tapasztalat szerint ezt jelent6sen tallépd
katodfesziiltség a tiik kozti atiitést eredményez, melynek sordan a nanotilk hegye
megolvad, deformalddik és a tli végeredményben hasznalhatatlannd valik, igy ez a
1épés kiilonods gondossagot igényel.

A szub-mikronos pozicionalas megvalositasahoz a kovetkez6 modszert
dolgoztam ki. Adott tiitdvolsagnal és eléfeszitésnél a katodtit x-y-sikban laterdlisan
szkenneltem, mérve az aramot. (Az iranyokhoz 1d. a 8.2 4brat.)) A mért aramot a
kaptam (8.5 abra).

A szkennelési csucs félrétékszélessége nyilvanvaldéan anndl kisebb, minél
kozelebb taldlhatok egymashoz a tlik. A 8.5 abran bemutatott mérések szerint a
szkennelési csucs félértékszélessége linedrisan valtozik a két tii tdvolsagaval, igy az a
tlik aktualis tavolsdganak mérésére hasznalhatd. Ezt a tényt numerikus szimuléciok is
megerdsitették, a linedris fliggéstol valo eltérés csak kb. 30 nm-nél kisebb tlitavolsag
esetén varhato (Liehl, 2015).
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8.5 abra Nanotiik szub-mikronos kozelitése szkenneléses modszerrel. A
téremisszios aramtérkép kozponti csucsanak félértékszélessége (Axy) két
kiilonb6z6, 0,35 pum-es illetve 4,05 um-es titavolsag mellett. A tobbszori
tikozelitést a kiilonb6zo szinii adatsorok €s mérési pontok jelzik.

A bemutatott szkennelési mddszer ugyan 6nmagéban nem alkalmas az abszolut
tlitavolsag meghatarozasara, azonban egy kozelitdé eldfeltevéssel ez a hatrany is
kikiiszobdlhetd. Abbol kiindulva, hogy a tlikdzelitésnél a tlitdvolsaggal linedrisan
valtozik a szkennelési cslics félrtékszélessége és hogy az abra y-tengelye abszolut
egységekben adott (a piezoeltold kalibracioja alapjan), az dbra x-tengelye is abszolut
egységekben skalazhatova valik azzal az eldfeltevéssel, hogy a tlitdvolsdggal nulldhoz
tartva a szkennelési félértékszélesség is eltiinik. A fentiek alapjan ez az eléfeltevés 30
nm-nél nagyobb hibat nem okoz. Az X-tengelyt ezzel a modszerrel kalibralva
megallapithatd, hogy a tiikket a rendelkezésre all6 kamraban (figyelembe véve az
elhelyezésre szolgald épiilet vibracios tulajdonsagait is) nagy biztonsaggal kb.
320 + 100 nm-es tavolsagig lehet kozeliteni. Ezt tallépve a mért dram instabilla valik,
a tlik tavolsagaban bizonytalansag 1ép fel, és tovabbi kozelitéskor a két tii konnyen
egymasba csuszik. A tiiket tartd elrendezés nagyobb mértékii passziv stabilizalasaval,
a mechanikai és termikus zajok kikiiszobolésével azonban becslésem szerint
100 nm-es tiikozelités ezzel a modszerrel konnyen megvalosithatova valik.

A kozelitett tiik karakterizalasanak tovabbi 1épéseként femtoszekundumos
1ézernyaldbot fokuszalva a tiikre, mértiilk az anod és katdd kozti d&ramot. A nantlik
kozott nincs eldfeszités, a tiik tengelye egybeesik, a 1ézerfokuszfolt sugara 2,3 pm. A

crer

aramot mutatom be a 8.6 abran.
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Aram (pA)

crer

fliggvényében (kék gorbe). Ez a gorbe harom kiilonbozd thtdvolsagra
lathatd. Az egyes mérések egymashoz képest eltolva szerepelnek a jobb
lathatosag érdekében. Ugyanezen gorbék 50-szeres nagyitasa (fekete
vonallal) az anddkozeli lefutast teszi lathatova. Az 4dram pozitiv iranya az
elektronok katodtol anod felé torténd mozgasaként értendd. Az arnyékképek
a tiik elhelyezkedését illusztraljak. A régzitett bal oldali nanoti az andd.

Az abran az figyelheté meg, hogy a katodtiirdl bekdvetkezd emisszid 1ényegesen
nagyobb az anodtli megvilagitasakor keletkezénél. A wolfram (310) feliiletérdl
4,35 eV a kilépési munka (Kawano, 2008). Mivel a fotonenergia 1,58 eV koriil van,
ezért a domindns emisszids csatorna 3- és 4-fotonos. A hegyesebb tli nagyobb
térnovekménye miatt tehat sokkal nagyobb fotoaram keletkezik annal, amelyet a
linedris esetben varnank, az észlelt kb. dtvenszeres kiilonbségnek ez a magyarazata. A
két tii 320-350 nm-re kozelitésekor (1d. 8.6 abra felsé gorbéje) a két profil egybeesik.
Az vérhat6, hogy egy ilyen tiipar diddaként viselkedik, hiszen az elektronok féleg a
katodbol emittalodnak.

8.3 A nanoméretu vakuumdioda miukodése

A kovetkezOkben a teljesség kedvéért a nanotlik relativ pozicionaldsanak egy
els6, érdekes gyakorlati alkalmazasat is roviden bemutatom, amelyhez a méréseket az
altalam kidolgozott poziciondladsi modszerrel Takuya Higuchi kollégdm végezte el
(Higuchi et al., 2015). A 8.7 abra egy lézerrel triggerelt nanot{i-didda karakterisztikait
mutatja a két tii kozti eléfeszités (Vca) fliggvényében. Megfigyelhetd az eldfeszitéstol
valé nemlineéris fliggés valamint az egyértelmii egyeniranyitdé hatds. A nyitdirdny
telitési arama 210 pA (4,7x10" W/cm? fokuszalt, vagyis térnovekmény nélkiil szamolt
l1ézer-csucsintenzitas mellett). Mivel a femtoszekundumos oszcillator ismétlési
frekvencidja 80 MHz, ezért ez 1ézerimpulzusonként atlagosan 16 elektronnak felel
meg. A zardirany telitési &rama minddssze 2,0 pA, két nagysagrenddel kisebb, mint a
forditott irdnyé¢.
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8.7 abra Lézerrel meghajtott nanoméretli vakuumdiéda mitkddése. (a) Az
aram elOfeszitést6l valo fliggése linedris skalan kiilonboz6 impulzus-
csucsintenzitasoknal. (b) Ugyanez logaritmikus skalan. Itt az &aram
abszolutértékét lathatjuk. A szaggatott vonal a legnagyobb lézerintenzitas

mitkodésének sémdja (c) zardiranyu és (d) nyitéirdnya aram indukalasa esetén.

Az eszkoz mukodését a 8.7(c) és (d) abrak szemléltetik. Az elektronok
tobbfotonos fotoemisszidval 1épnek ki. Zardiranyu eléfeszités esetén az elektrodak
kozt mérhetd aram lecsokken, mivel csak a potencidlgatndl nagyobb energiaja
elektronok érik el az anddot. A mérhetd gyenge aram az andd fotoemisszidjabol
szarmazik. Ezzel szemben a nyitdiranyu eléfeszités az 6sszes kilépd elektront eljuttatja
az anodra.

Zaroirany esetén csak a legnagyobb energidju elektronok érik el az anddot. Ezek
azok az elektronok, melyek a legkisebb kezddsebességgel és leghosszabb ideig tartd
katod-andd-uttal jarulnak hozza a keltett aramhoz. 350 nm-es lemeztavolsaga
sikkondenzatort feltételezve, -2 V el6feszités esetén az ilyen elektronok 800 fs alatt
érik el az anddot. Mivel a fotoemisszios folyamat idGtartama a lézerimpulzuséval
Osszemérhetd (~5,2 fs), a teljes jelenség szub-pikoszekundumos idéskélan lejatszodik.
A nyitéiranyban rdadasul az elektronok sebessége a sztatikus térrel ndvelhetd, amit a

kezdeti kinetikus energia nem korlatoz.
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8.4 Osszefoglalas, konkliziok

A fentieket Osszefoglalva, hatékony laboratoriumi modszert dolgoztam ki
egymassal szembe forditott nanotiilk piezopozicionaldkkal torténd reprodukalhatéd
kozelitésére, melynek segitségével megalapoztam egy nanoméretii vakuumdidda-
elrendezés demonstralasat (Higuchi et al.,, 2015). A moédszeremmel két nanoti
reprodukalhatd, stabil, hullamhossz alatti kozelitése valosithato meg. Ehhez két,
vakuumba helyezett, szembeforditott nanotlire egyenfesziiltséget kapcsoltam, majd az
egyik tli sikbeli, lateralis pasztdzasadval mértem a tlik kozti &ramot. Felismertem, hogy
az aram ecloszlasanak a félértékszélessége egyértelmi, linearis kapcsolatban all a
tiitivolsaggal 100 nm alatti tavolsagokig. Igy lateralis ironyban néhany tiz nm
pontossagu, tengelyiranyban pedig kb. 300 nm-es tiikozelitést értem el (Higuchi et al.,
2015), napi szinten megvalosithatd modon. Azt varom, hogy ez utobbi érték
rezgésmentes épiiletben a vdkuumkamra és a tlitartd elemek passziv, mechanikai
stabilizalasadval 100 nm ala csokkentheto.

A kifejlesztett modszer elsé alkalmazésaként két nanotii kozott ultragyors
egyeniranyitod viselkedés figyelheté meg, amikor az elektronok kevés optikai ciklusu
1ézerimpulzusok altal okozott tobbfotonos fotoemisszidval foleg a katodtiibdl 1épnek
ki (Higuchi et al., 2015). A preferencialisan a katodtiib6l keltett fotoemisszio a szembe
forditott tlicsucsok gorbiileti sugaranak aszimmetrikussa tételével valdsithatd meg. Az
erre a modszerre épiild kisérleti elrendezést (tkp. vakuumdiodat) femtoszekundumos
lézerimpulzusokkal meghajtva sikeriilt 1 ps alatti id6tartammal aramot indukalni a két
nanotii k6z6tt, melyet a nanotiik forditott eléfeszitésével meg lehet sziintetni (Higuchi
etal., 2015).

A tlik tavolsagéanak tovabbi csokkentése tovabbi érdekes hatdsokat eredményez:
amikor ez a tavolsag a kozeltér lecsengésével Osszemérhetd, akkor a tlik mar nem
tekinthetok szeparalt emittereknek és a térndvekmény is sokkal jelentdsebbé valik
(néhany tiz nm-es tlitdvolsagnal). Szub-nanométeres tavolsagnal pedig kvantumos
alagutazasi csatorndk 1is felléphetnek a tlk kozott, melyeket a lézerimpulzus
elektromos tere kozvetleniil is tud befolydsolni. Jobban kozelitett nanotiiparral pedig
az igy megvalositott diodamiikodés akar attoszekundumos iddskéalan is végbemehet,
ami PHz-es, optikai frekvencidkon iizemeld optikai kapcsolok épitése el6tt nyithatja
meg az utat (1d. pl. Krausz és Stockman, 2014).
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9 Impulzusosszenyomas idétartomanyban optimalizalt faziskorrigalo
tilkkrokkel

Dolgozatom végén egy olyan lézerfizikai témat mutatok be, amelynek
eredményeit kozvetlenil ugyan nem haszndltam fel nanoskalan lokalizalt
clektromagneses terck eléallitasara, a jovoben, a kevés optikai ciklusi plazmonokkal
végzendd kutatdsok soran azonban ezt a lehetdséget is ki tudom majd aknazni. A
természet jelenleg vizsgalhato leggyorsabb folyamatainak lathatova tételéhez ugyanis
elengedhetetlen olyan optikai impulzusok rendelkezésre 4lldsa, melyek minden
korabbinal révidebb iddtartamuak. Magasrendli felharmonikusok keltésével ugyan
lehetové valt az attoszekundumos tartomany elérése (Ivanov és Krausz, 2009), ezek az
impulzusok az elektromagneses spektrum egy olyan, koztes tartomanyaba, az extrém
ultraibolydba esnek, amely viszonylag nehezen haszndlhaté ki akér (lathatd)
spektroszkopiai, akar kozvetlen (rontgenes) anyagszerkezeti vizsgalatokra. Ezért az
attoszekundumos tudomény fejlédésével péarhuzamosan, folyamatosan torténnek
kutatdsi erdfeszitések az optikai tartomanyban eldallithato, minden korabbinal
rovidebb 1ézerimpulzusok elérése érdekében, hiszen ezek a ,,hagyomanyos” idébontott
optikai spektroszkopiai (és pl. plazmonikai) vizsgélatokat jelentdsen elére tudnak
mozditani. Az utolsé tézispontban bemutatott eredményeim ebbe a maig aktivan
mivelt, 1ézerfizikai kutatasi iranyba illeszkednek.

A impulzuskompresszios kisérlet célja az volt, hogy bebizonyitsam, hogy egy
ujfajta optimalizacids eljarassal késziilt faziskorrigald (,,csorpolt”) tiikkrok segitségével
egy megfeleld, kozel fehér femtoszekundumos fényforrasbol jovo fény egy 1épésben
5 fs alatti id6tartamtl impulzusokkéd konvertalhato, vagyis a fehér fény keltése soran
torzult spektralis fazis a teljes savszélességben korrigdlhat6. A tiikroket egy egyedi és
hatékony optimalizacids eljarassal tervezték, melynek lényegét szintén bemutatom. A
tikrok érdekessége, hogy a teljes, széles, 500-1150 nm kozotti optimalizacids
tartomanyban erdsen oszcillalo fazisfiiggvénnyel rendelkeznek, ennek ellenére sikeriilt
bebizonyitanom, hogy a hatékony impulzuskompressziét ez nem akadalyozza meg
(Dombi et al., 2005). Az alabbiakban az ilyen ujfajta, id6tartomanyban optimalizalt
tiikrok bemutatdsa utan az impulzuskompresszios kisérletemet, annak kovetkeztetéseit
€s hatasat ismertetem.

9.1 Az impulzuskompressziohoz hasznalt ajfajta tiikrok

Faziskorrigald (,,csorpolt”) tikrok milkodési elve, hogy egy szélessava
1ézerimpulzus kiillonbozo spektralis komponensei jol kontrollalt médon, kiilonb6zo
mélységekbe hatolnak be egy dielektrikum-multirétegbe. Az ebbdl adodd spektralis
fazistolas-fiiggvény masodik derivaltja adja meg a Ilézerimpulzusra hatd
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tikkordiszperziot. (Az elsé derivalt csoportkésleltetést, vagyis csak a burkolo iddbeli
eltolasat adja, az impulzusalakon nem valtoztat.) A fazisfliggvény korfrekvencia
szerinti masodik derivaltjat ezért hivjak csoportkésleltetés-diszperzionak (CsKD).

Az ilyen tiikrok tervezése soran az egyik legnagyobb kihivas annak elkeriilése,
hogy bizonyos hulldmcsomagok rezonansan csapdazdédjanak a multirétegbe. Ha ez
torténik, akkor ugyanis a csoportkésleltetés (és értelemszertien annak derivaltja)
jelentds spektralis oszcillaciokkal terhelt. Ennek elkeriilését korabbi optimalizacios
modszerekkel (Szip6es és Koéhazi-Kis, 1997; Tempea et al., 1998) csak részben
sikeriilt biztositani, a levegd-tiikor hatarfeliiletrdl és a tiikorbdl jovo nyalabok kozti
karos interferencia azonban a savszélesség végsd korlatozo tényezdjének bizonyult.
Ugyan ezt a koriilményt tombi tliveg feldli beeséssel enyhiteni lehet (Matuschek et al.,
2000), példaul a tikor feliilletére helyezett vékony, ékes lemezzel (Tempea et al.,
2001), az ezekhez a megoldasokhoz kapcsolodd kontaktalasi, csiszolasi stb.
technoldgia azonban nem jelent praktikus megoldast.

A tikor tulajdonsdgainak frekvenciatartoméanybeli vizsgalata helyett azonban
Gabriel Tempea kollégam idétartomanyban optimalizalta a tiikroket, és arra a
kovetkeztetésre jutott, hogy bizonyos feltételek megléte esetén még a spektralis CsKD-
gorbe nagy oszcillaciéi sem kompromittaljak a visszavert impulzusokndl elérhetd
idGalakot. Ez a megallapitas két feltétel egylittes megléte esetén érvényes: i) a
spektralis CsKD-gorbe simitott, oszcillacioktol megtisztitott valtozata jol koveti a
tervezési célgorbét ¢és 1) a CsKD-oszcillaciok a frekvencia fliggvényében
kvaziperiodikusak ¢és a peridodusuk lényegesen kisebb, mint a 1ézerimpulzus spektralis
szélessége. Ezekkel a feltételekkel, a szokésos tiikoroptimalizalo algoritmusok
segitségével akar az optikai oktavnak megfeleld savszélességli, j0l hasznalhatd tiikrok
is tervezhetdk, feltéve, ha optimalizacios célfiiggvénynek a visszavert impulzus alakjat
allitjuk be.

A 9.1 éabra egy ilyen modon optimalizalt tiikor tervezési eredményét mutatja be,
amelynek a feladata reflexionként 0,83 mm-nyi kvarciivegen vald athaladas
diszperziokompenzalasa. A spektralis csoportkésleltetés €s CsKD-gorbéken ol
latszanak a jelen esetben megengedett, hatalmas spektralis oszcillacidk, azonban
fontos megjegyezni, hogy ezek a tervezési célgdrbe koriil torténnek (1d. pontozott
vonalak a 9.1 4bran). Mivel egy tipikus kapillarisos impulzuskompresszor kimenetén
kb. 2,5 mm-nyi kvarciivegnek megfeleld diszperziot kell kompenzalni, igy az varhato,
hogy a megtervezett tiikkorrdl vett 3 reflexioval ez megoldhatd. A 9.1(d) ébra egy ilyen,
szimulalt esetet mutat be 800 nm kozponti hullamhosszal rendelkez6, 4,0 fs-0s
impulzusok eldallitasahoz. Az eredetileg 3,8 fs-os, transzformaciokorlatozott
impulzusok eldszor 2,5 mm kvarclivegen haladnak at, majd ezt 3 tiikorreflexid
kompenzalja, igy kapjuk a 9.1(d) abran bemutatott, 4,0 fs-os idGalakot. A tiikkér nagy
CsKD-oszcillacioi mindossze kis mellékimpulzusok megjelenésében érhetdk tetten,
melyek az impulzus teljes energidjanak csak kb. 4 %-at hordozzdk. A kovetkezOkben
bemutatom, hogy miként igazoltam kisérletileg is ezeket a kovetkeztetéseket.
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9.1 abra Id6tartomanyban optimalizalt, 80 db SiO, és TiO, rétegb6l allo
faziskorrigald (,,csorpolt™) tiikkdr tervezési gorbéi. (a) A tiikdr reflexidja, (b)
csoportkésleltetés, (c) csoportkésleltetés-diszperzio (CsKD). A (b) és (c)
paneleken lathatd pontozott vonalak a tervezési célfiiggvényeket jelolik. A (d)
panelen a pontozott vonal egy 3,8 fs-os, transzformaciokorlatozott impulzust
mutat, a folytonos vonal pedig ugyanennek az impulzusnak az alakjat miutan
2,5 mm kvarciivegen keresztiilhalad és 3 tiikorreflexié utan Gjrakomprimalodik.

9.2 Extrém savszélességii impulzusok 6sszenyomasa és jellemzésiik

Az id6tartomanyban optimalizalt faziskorrigalo tikrok S fs  alatti
impulzushosszak eldallitasara valo alkalmassagat a kovetkezd kisérlettel igazoltam. A
Bécsi Miiszaki Egyetemen egy tobbutas titan-zafir erdsitobol nyert femtoszekundumos
lézerimpulzusok spektralis kiszélesitésére rendelkezésre allt egy kaszkad-rendszer,
kétkapillarisos rendszer. Ebben az elrendezésben egy standard kapillarisbol nyert
0,4 mJ-o0s, 10 fs-0s impulzusok energiajanak téredékét (70 pJ-t) egy masodik, 7 cm-es,
166 pm magatmérdji, 2 bar Kr-gazzal toltott kapillarisba fokuszaltam. Az igy keltett,
kozel 400 nm széles szuperkontinuum-spektrumot a 9.2(a) abrdn mutatom be. Az
iddtartomanyban optimalizalt tiikkrok lehetdségeit ennek az extrém széles spektrumnak
megfeleld, fazismodulalt impulzusok Osszenyomdsdval demonstraltam. A 9.1
fejezetben bemutatottak szerint gyartott tiikrok fehér fényli interferométerrel mért
spektralis CsKD-gorbéi a 9.2(b) abran lathatok, a mérési modszerhez 1d. pl. Kovacs et
al., 1995.
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9.2 abra (a) 10fs-0s, 50 uJ-os impulzusok spektruma 2 bar Kr-nal toltott
kapillarisban torténd nemlinearis terjedés soran. Az ehhez a spektrumhoz tartozo
transzformaciokorlatozott impulzushossz 4,3 fs. (b) Az id6tartomanyban
optimalizalt faziskorrigalo tiikrokre épiilé impulzuskompresszor (6 tikorreflexio
egyféle tiikorrol) csoportkésleltetés-diszperzioja (folytonos vonal) és egy idealis
impulzuskompresszor CsKD-célfiiggvénye (pontozott vonal), amely utobbi a
szélessavl szuperkontinuum spektralis fazisanak felel meg.

A 9.2(b) abran bemutatott CsKD azonos tiikorrdl vett 6 reflexid Osszesitett,
600-1100 nm kozott mért diszperzidjanak felel meg. Ugyan a tiikroket Gabriel
Tempea kollégam az 550-1150 nm-es tartomanyra tervezte, azonban az interferométer
limitalt sdvszélessége nem tette lehetdve a teljes karakterizalast. A CsKD az idedlis, a
szuperkontinuum  spektralis fazisat kompenzalé impulzuskompresszor CsKD-
célfiiggvénye koriil oszcillal, részben 1000 fs? koriili amplitidoval. Azonban egy sajat
épitésti, specidlis, szélessavli autokorrelatorral sikeriilt bebizonyitanom, hogy ez az
impulzuskompresszido mindségét gyakorlatilag semennyire sem kompromittalja, hiszen
teljesiilnek a 9.1 fejezetben bemutatott 1) és ii) feltételek.

A mérést a kovetkezOképpen végeztem. A kapillarisbol kijové fehér fényt
kollimaltam, majd két azonos, idétartomanyban optimalizalt tiikorbdl allo tiikdrparon
3-3 reflexiot valositottam meg. Az igy nyert impulzusokat egy olyan specialis, altalam
épitett autokorrelatorba iranyitottam, amelyben a szélessavii impulzuskarakterizalast a
kovetkezd ~megolddsok biztositottdk. A Michelson-interferométer  felépitésii
autokorrelator csak szélessava eziisttiikkroket tartalmazott a nyaldboszto kivételével,
amely egy optikai bevonat nélkiili, atlatszo, 20 um vastag polimer hartya volt
(,,pellicle”). Az interferométer kimenetét egy szintén eziistbevonati off-axis
parabolatiikorrel ~ fokuszaltam egy 9 um  vastag  B-barium-bordit (BBO)
masodharmonikuskeltd kristalyra, az ilyen vékony kristaly extrém nagy savszélességii
fazisillesztést biztosit (Reider, 2005). Az alap- és a masodharmonikus jelet ezutan
szintén nagy savszélességet biztositd Fresnel-reflexioval és prizméval valasztottam
szét, a masodharmonikus jelet az alacsony jelszint miatt egy fotoelektron-
sokszorozoval (Hamamatsu, H5773) detektaltam.

Az igy mért interferometrikus autokorrelacids fliggvényt mutatja a 9.3(b) abra.
Megfigyelhet6, hogy ez a fliggvény egy feltiinben révid impulzus autokorrelacidja. Az
Osszehasonlitdishoz meghataroztam a mért spektrumhoz (9.2(a) abra) tartozéd
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transzforméaciokorlatozott impulzushoz szamolhat6 autokorrelaciot, ezt a 9.3(a) abran
mutatom be. A feltiind hasonlosag arra enged kdvetkeztetni, hogy a kisérlet soran nyert
impulzushossz nagyon kozel van a 4,3 fs-os transzformaciokorlathoz, és
mindenképpen 5 fs alatti.

N A
-20 -10 0 10 20
— (c),
0

-200 -150 -100 -50

Késleltetés (fs)

O N B O OO N & O ©®

Masodharmonikus intenzitas (rel. egység)

9.3 abra (a) Az impulzusok mért spektrumabol szarmaztathatd, szamolt,
masodrendii interferometrikus autokorrelacios fliggvény, mely 4,3 fs-0s
transzformaciokorlatozott impulzushoz tartozik. (b) Az idGtartomanyban
optimalizalt faziskorrigalé tiikorrel Osszenyomott impulzus mért
autokorreldcidja. (c) Hosszi  pasztdzasu  autokorrelatorral — mért
autokorrelacié a szdvegben irtak szerint, melybdl lathato, hogy nincsenek
mellékimpulzusok.

Ahhoz, hogy bebizonyitsam azt, hogy a megépitett impulzuskompresszor tiikrei
nem okoznak el6- ¢és utdimpulzusokat, egy standard, hosszii pasztazasu
autokorrelatorral is megmértem a kompresszor kimeneti impulzusait (Femtometer,
Femtolasers GmbH). Mivel ebben egy 20 um-es kristaly kelti a masodharmonikus
jelet, ezért a mérés dinamikus tartomanya is jobb. Az eredményt a 9.3(c) abran
mutatom be, melyen latszik, hogy a vizsgélt tartomanyon nincsenek jelentds energiat
hordozé mellékimpulzusok, az idétartomanyban optimalizalt faziskorrigdlo tiikrok
ebbdl a szempontbol is igen hatékonyak.

Az eredményeket Osszefoglalva megallapithatd, hogy iddtartomanyban
optimalizalt faziskorrigald tiikkrok kiilonosen is alkalmasak minddssze 1-2 optikai
ciklus rovidségii 1ézerimpulzusok eléallitisara a nagy savszélességben elérhetd
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megfeleld diszeprzids tulajdonsagaik miatt (Dombi et al., 2005). Kisérleti bizonyitast
nyert, hogy a tiikrok spektralis csoportkésleltetése nem kell, hogy a frekvencia
fliggvényében alacsonyrendii polinom legyen. Nagy CsKD-oszcillaciok bizonyos
feltételek fennallasa esetén jol toleralhatok, és ez a tiikkrok oktavnal is szélesebb
spektralis tartomanyban torténd optimalizalasat teszi lehetové. Kisérletileg
bizonyitottam be, hogy tibb széz fs*-es CsKD-oszcillacios amplitadok is lehetévé
teszik az 5 fs alatti idotartamra torténd impulzusdsszenyomast. Ennek a megoldasnak a
tovabbfejlesztése jelentdsen hozzajarult kevés optikai ciklusu lézerimpulzusok stabil,
széles korii eléallitasahoz. Igy azt varom, hogy a késébbiekben olyan kompakt, minden
korabbinal révidebb impulzust 1ézerforrast is l1étre lehet hozni nagy (GHz) ismétlési
frekvenciaval, amellyel integralt nanooptikai, nanoplazmonikai rendszerek minden
eddiginél gyorsabb miikddését lehet demonstralni (Krausz és Stockman, 2014;
MacDonald et al., 2009).
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10 Osszefoglalas, hasznosulas, alkalmazasi lehetségek

Az itt bemutatott, néhol tobbfelé is 4gazo6 kutatdmunka egyes részeredményeinek
hasznosuldsat tekintve fontos megemliteni, hogy a hosszi rezondtoros titan-zafir
l1ézeroszcillatorok, melyeknek kutatdsaban és fejlesztésében a kezdetektdl fogva részt
vettem, idokozben a Femtolasers GmbH termékévé valtak, a piacra bevezetett tobb
valtozatbdl a legnagyobb energidju mintegy 650 nJ-os impulzusokat biztosit 4 MHz
ismétlési frekvenciaval és 50 fs-0s impulzushosszal, amennyiben rendelkezésre all
15 W pumpdlo 1ézerteljesitmény. Hosszli rezondtoros titdn-zafir és itterbium-alapt
lézerek kimenetének nagy magatmérdji fotonikus kristaly szalakban megvaldsithatd
spektralis kiszélesitésével és impulzusaik Osszenyomdsaval kapcsolatos eredmények
szintén termékfejlesztéshez vezettek a tobb csoport altal folytatott kisérleteknek ¢€s az
ezekrdl megjelent kdzleményeknek koszonhetéen. A Femtolasers GmbH (jelenleg mar
a Newport-Spectra Physics cégcsoport részeként) XS néven forgalmaz egy erre épiild
kiegészitot, mellyel hosszu rezondtoros oszcillatorok impulzusait 15 fs-os idGtartamra
lehet 6sszenyomni akar 350 nJ-0s impulzusenergia mellett.

Tovabbi hasznosulas, hogy a budapesti fényforrasfejlesztésnek és a nanooptikai
mérdeszkozok és laboratorium kiépitésének koszonhetden az ezeket magukba foglald
infrastruktirat ,,Wigner Femtoszekundumos Lézerlaboratorium (FEMTOLAB)” néven
orszagos  Stratégiai  Kutatasai Infrastrukturanak nyilvanitottak. Ennek a
laboratoriumnak tovabba a Laserlab Europe haldzat tarsult tagi statuszat itélték meg
2012-ben, Budapesten azoéta is az egyetlen ilyen laboratoriumként. A laboratériumot
tizemeltetd kutatocsoport vezetdjeként pedig Magyarorszagon elséként ,,Max Planck
Partnercsoport” statuszt nyertem el a német Max Planck Tarsasagtol 2014-ben.

Az egyediilallo, MHz-es ismétlési frekvencidju titdn-zafir 1ézeroszcillatorra
alapozva egyedi lézeres tesztallomast épitettiink femtoszekundumos optikai
komponensek roncsolasi kiiszobének vizsgalatara (Nagy et al., 2015). Ennek
koszonhetden az ilyen optikai elemek gyartasaban vezetd Layertec GmbH a budapesti
laboratériumban vizsgaltatja be ujonnan fejlesztett tiikreit, igy az ultragyors tiikrok

Az itt bemutatott eredmények abban a tagabban vett értelemben is hasznosultak,
hogy az elmult években tobb attekintd cikk és konyvfejezet irdsdra is felkértek
(Dombi, 2016; Dombi és Elezzabi, 2015; Dombi, 2009).

Altaldnossagban véve, a jelen dolgozatban bemutatott kutatomunka f6 célja a
diffrakcidés limit alatti térbeli tartomanyba lokalizalt elektroméagneses energia ¢€s
kiilonboz6 anyagi rendszerek kdlcsonhatasanak teljesebb megértése volt. Fény (illetve
a fény altal keltett feliileti plazmonok) és elektronok nanométeres térbeli és
femtoszekundumos iddbeli skaldn lezajlo kolcsonhatasainak vizsgalata szamos,
onmagadban is érdekes jelenség feltarasat tette lehetévé kutatasaim sordn. A
tézispontok szempontjabodl vett teljesség igénye nélkiil ilyenek az elektronok feliileti
plazmonok nanométeres terében, akar keV-os energiaig torténd gyorsitasa (Dombi et
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al., 2010), a mért elektronenergiak és a plazmonos térnévekmény kozti egyértelmii
kapcsolat megmutatasa (Dombi et al., 2013), vagy éppen ultrarévid, kevés optikai
ciklusbol allo feliileti plazmonoszcillaciok (Foldi et al., 2015) és hullamcsomagok
eloallitasa (Dombi et al., 2010).

Az 1-3. illetve 5-6. tézispontokban bemutatott eredmények a feliileti plazmonok
erdstér-kdlcsonhatdsainak  vizsgalatdra irdnyulnak, ezért fOleg alapkutatasi
természetiiek. Az alkalmazasok €s a gyakorlati hasznosulds a kutatasi lancolat végén
jelenik majd meg, hiszen az alapkutatasi kérdések megvalaszolasa mar most is szamos
modszertani fejlesztést tett lehetdvé a plazmonos térnévekmény kisérleti mérésének
lehetdségétdl kezdve feliileti plazmon-hullimcsomagok iddbeli karakterizalasaig.
Fotoelektronoknak ezekre a célokra torténé felhasznalasa tobb szempontbol is Gjnak
mondhat6 és komplexebb elektronleképezd-rendszerekkel (sebességtérkép-leképezés,
elektronspektroszkopiai félgdmbanalizator) a plazmonos térnovekmény értékérdl
minden eddiginél pontosabb képet nyerhetink majd a feliilet nanométeres
kornyezetében (Thomas et al., 2013; Dombi et al., 2013).

Ezen a moddszertani, diagnosztikai érdeklédésen azonban tilmutat az a torekvés,
amely a kérdéses nanorendszereket olyan ujfajta, integralt nanooptikai aramkorok
megvaldsitasi platformjanak tekinti, melyek a mikroelektronikus eszk6zok sebességét
nagysagrendekkel meghalad6 kapcsolasi sebességeket tesznek majd lehetdvé. Ez a
kutatési irdny az elmult években 0j lendiiletet kapott, a téméban aktiv konzorciumok
szervezOédnek és szamos demonstratort tudtunk megépiteni, mint példaul a
nanoméretli, ultragyors vakuumdioda-elrendezést (Higuchi et al., 2015). Ehhez
kapcsolodva tobb olyan kapcsolodo részfeladatot is sikeriilt megoldanunk, mint
példaul kevésciklusu 1ézerimpulzusok adiabatikus nanofokuszéalasat (Vogelsang et al.,
2015), melyek a késdbbiekben fontos épitdkovei lesznek példaul egy nanoméretii
optikai tranzisztor architekturajanak (MacDonald et al., 2009, Krausz és Stockman,
2014). igy azt varom, hogy a bemutatott eredmények konkrét nanooptikai eszkdzok
megvalositasat mar a kozeljovoben megalapozzak.
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11 Koszonetnyilvanitas

Az els6 és legfobb koszonet csaladomat illeti az elmult években a munkamhoz
nyujtott mindenfajta, szereté és megértd timogatasért.

A munka szakmai oldalaval kapcsolatban szeretnék koszonetet mondani
azoknak a mentoroknak, akiket részben szerzétarsaimnak is tudhatok: Krausz Ferenc,
Kro6 Norbert, Farkas Gy6z6 ¢és Czitrovszky Aladar professzoroknak. Az 6
tamogatasuk, a veliik folytatott diszkussziok nélkiil nem johettek volna 1étre a dolgozat
alapjaul szolgalé kisérletek és publikaciok. Ugyanez igaz az MTA Szilardtestfizikai és
Optikai Kutatéintézet, majd késébb az MTA Wigner Fizikai Kutatokozpont
igazgatoira, Kollar Janos, Buka Agnes és Lévai Péter professzorokra. Kiemelt
koszonet illeti Dr. Racz Péter egykori doktoranduszhallgatomat és jelenlegi
munkatarsamat tobb, itt bemutatott eredmény sziiletése soran nyujtott fontos és
megbizhatd tamogatasaért. Koszondom Koods Margit ¢és Kamards Katalin
professzoroknak a dolgozat megirdsdhoz nyujtott értékes tanacsait.

Az elképzelések megvaldsitasaban nagy segitséget nyujtottak az egylittmiikddd
kutatocsoportok azon vezetdi és lelkes tagjai, akikkel szerencsém volt egy-egy
kisérleti Otletet kozosen kidolgozni, illetve akik kutatasi infrastruktirat bocsatottak
rendelkezésemre: Jens Biegert, Joachim Krenn, Peter Hommelhoff, Andrius Baltuska
¢s Abdul Elezzabi kutatocsoport-vezetok valamint csoportjaik szamos korabbi és
jelenlegi kutatdja. Az Osszes, hozzajarulast nyujtd kolléga felsorolasa helyett arra
szeretnék ramutatni, hogy munkdjuk elismerése a tézispontokhoz kapcsolodo
publikaciok tarsszerzdjeként is megjelenik. Néhanyuk kimondottan fontos egyéni
hozzajarulasat pedig a dolgozat szovegében kiilon is kiemeltem. Mindannyiukat
koszonet illeti a laboratoriumban vagy azon kiviil nydjtott megbizhaté tdmogatasukeért.
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