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1 BEVEZETES

Az ultragyors lézer technoldgia és spektroszkopia femtoszekundumos lézerek impulzusait
alkalmazza anyagi vizsgalatoknal. A révid impulzushossznak koszonhet6en a nagyon gyorsan
lejatsz6d6  folyamatok is nyomonkévethetévé valnak. Az impuzusok azonban az optikai
rendszereken valé athaladas soran jelentSs idébeli torzulast szenvedhetnek az optikai elemek
anyagi, illetve szogdiszperzidjanak kovetekeztében. Femtoszekundumos optikai rendszerek
tervezésekor a legfontosabb szempont olyan elrendezések létrehozasa, amelyek az ultrarévid
impulzusokat ugy juttatjak el a mintahoz, hogy koézben azok eredeti hossza nem névekszik meg

jelentSsen.

A tervezéshez sziikség van olyan hatékony szamoldsi modszerekre, amelyek az
impulzusok terjedését megbizhatéan modellezik. A valds sugarvezetésen alapulé numerikus
eredmények a geometriai optika érvényességi hataran belil pontos informaciét adnak a
leképezés térbeli tulajdonsagairél. Nagy idSbeli felbontasi méréseket megvaldsitd rendszerek
esetén azonban szikséges meghatarozni azt, hogy az impulzus spektralis komponensei

egymasmashoz képest mekkora késést szenvednek, amig elérnek a mintdhoz.

A dolgozatban azon eredményeimet mutatom be, amelyeket femtoszekundumos
impulzusok alkalmazoé optikai rendszerek térbeli és id6beli tulajdonsagainak vizsgalata soran
értem el. A vizsgalt elrendezésekkel eredményes kisérleti munka folytattunk, egyrészt félvezetd

kristaly polariton dinamikajanak vizsgalatara, masrész terahertzes impulzusok keltésére.

Az értekezés hat f6 fejezetre tagoloédik. Ezen bevezetést kovetéen a 2. fejezetben a
tudomanyos el6zmények kozott roviden attekintem az ultrarévid impulzusok linearis
terjedésének elméletét, valamint azt a geometriai optikai megkozelitést, amely az impulzusok
terjedésének modellezésekor alkalmazhat6. Ennek soran definidlom azt a fizikai mennyiséget, a
csoportkésést, amellyel az impulzusok optikai rendszerekben val6 terjedése jol jellemezhetd, és
amely mennyiség meghatarozasa a jelen értekezés egyik témaja. A doktori munkam soran
végzett modellez6 szamolasaim kétféle mérési technikaval végzett kisérletekhez kapcsodtak:
fonon-polaritonok dinamikdjanak impulziv moédon gerjeszett Raman szérassal tortént
vizsgalatahoz, valamint terahertzes impulzusok doént6tt impulzusfrontd gerjesztéssel vald
eléallitasahoz és detektalasahoz. Az ezekkel kapcsolatos fizikai jelenségeket, valamint a két
mérési technikat részletesen ismertetem. Végezetil rendszerezem azokat az optikai

elrendezéseket, amelyekkel ezen mérési eljarasok megvaldsitoak.



A 3. fejezetben megfogalmazom célkitizéseimet.

A 4. fejezetben négy pontba foglalva mutatom be kutatasaim eredményeit. Az 4j
tudomanyos eredmények kézott elséként a dinamikus racsok gerjesztésére hasznalt, mikroszkép
objektivet tartalmazé optikai rendszert modellezé szamolasaimat mutatom be. Utana attérek
azon eredményeim ismertetésére, amely dinamikus racsok keltésére szolgalé harom optikai
rendszer Osszehasonlité vizsgalata soran értem el. Ezutan megmutatom, hogy szogdiszperziéval
rendelkez6 optikai rendszerek modellezésekor a szokasos szamolasi modszer nem ad
megbizhaté eredményt olyan leképezéseknél, amelyek nem aberraciémentesek, és ismertetem
azt az altalam kidolgozott moddszert, amely kezeli ezt a problémat. Végezetill ismertetem a
terahertzes impulzusok keltésével kapcsolatos modellezé szamolasaimat, ezen szamolasok

eredményei alapjan megépitett kisérleti elrendezéseket, valamint a mérési eredményeinket.

Az 5. és 0. fejezetben réviden Osszefoglalom a dolgozatban ismertetett tudomanyos

eredményeimet magyarul és angolul.

Az értekezésben bemutatott tudomanyos eredményeim dont Dontétt impulzusfronta
ultrar6vid fénynyalabot alkalmaz6 gerjesztési elrendezésekkel fonon polaritonok sebesség-
illesztett impulziv gerjesztését valositottuk meg. Az impulzusfront délését a fénynyalab reflexios
racson valé diffrakcidjaval lehet kivaltani, am a kivant szégdiszperzid leképezését a nemlinearis
anyagba tObbféleképpen lehet megvalésitani. Eltéré optikai elemeket tartalmazé leképezd
rendszerek modellezését és optimalizalasat végeztem el tobbféle nemlinearis kristalyra. Ezen
szamolasok alapjan Osszeallitott kisérleti elrendezésekkel terahertzes sugarzast allitottunk el és
detektaltunk GaP, LiNbO; és LiTaO; kristalyokban. tobbsége a Péesi Tudomdnyegyetem Kisérleti
Fizika Tanszékén, a 4.4 fejezet kisérleti eredményei a Max-Panck-Institut fiir Festkorperforschung

intézetben szulettek.



2 TUDOMANYOS ELOZMENYEK

2.1 Ultrarévid impulzusok terjedése optikai rendszerekben

A kisérletek idébeli feloldasat mindig az korlatozza, hogy milyen rovid kontrollalt jelenséget
tudunk kivaltani. Példaul egy dinamikus folyamat fotografiai régzitését a kamera legrévidebb
zarideje, vagy a rogzitend6 folyamatot megvilagité stroboszkopikus fényimpulzus legrovidebb
felvillanasa hatarozza meg. Ez a fotografiai felvételek idébeli feloldasat a milliszekundumos,
illetve a mikroszekundumos tartomanyra korlatozza. Az ultrarévid lézerimpulzusok fejlédése
kovetkeztében az id6beli felbontas korlatjai tobb nagysagrenddel eltolédtak, és idébontott

vizsgalatok valtak lehetévé a femtoszekundumos (10" s) tartomanyon [1,2].

A femtoszekundumos impulzusok a legrovidebb ember altal eléallitott kontrollalhato
események kézé tartoznak'. A nagyon rovid impulzushossz lehetévé teszi idében gyorsan
lejatszé jelenségek kivaltasat, detektalasat és vizsgalatat. A kisérleti elrendezésen valé athaladas
soran a femtoszekundumos 1ézer impulzusok széles frekvenciaspektruma viszont az impulzus
id6beli kiszélesedéséhez vezethet. Emiatt az ultrarévid impulzusok eléallitasahoz, diagnosztikai
vizsgalatahoz ¢és alkalmazasahoz olyan optikai eszkozok szitkségesek, amelyek vagy egyaltalan
nem valtoztatjak meg a rajtuk athaladé impulzusok idébeli tulajdonsagait, vagy azt jol ismert

modon teszik.

2.11 Csoportsebesség diszperzid, fényimpulzusok torzulasa
Egy hullam fazissebessége altaldban fiigg a frekvenciajatol - ez a diszperzi6 jelensége [3]. Optikai

terek esetén a vakuum diszperzids relacidja
o =ck, 2.1)

ahol @ a sugarzas korfrekvencidja, k£ a hullimszam és ¢ egy allandé sebesség. Ebben az

esetben az @ kozéppont frekvenciaja hullimcsomag
@
VvV, =— 2.2
= (2:2)

fazissebessége, és

1A legrévidebb lézerimpulzus a lathaté tartomanyban néhany femtoszekundum idGtartami, mig gaz
halmazallapotban 1évé atomok nagyintenzitasi femtoszekundumos lézerimpulzusokkal t6rténé besugarzasakor az
extrém utraibolya és lagy-rontgen tartomanyban magasabbrend felharmonikusok kelthetéek. Ezek Osszessége
attoszekundumos (10-18 s) impulzusokat eredményezhet.



oo

v = 2.3
cs ak ( )

csoportsebessége egyarant ¢ -vel egyenlé. Minden optikai kézegben az abszorpcids rezonanciak
jelenléte miatt ez a diszperzids relacié megvaltozik, és az impulzus megvaltoztatja az alakjat a

kozegben vald terjedés kdzben, térben és id6ben kiszélesedik

A véges frekvenciaspektrummal rendelkez6 impulzusok optikai rendszerekben valo
terjedésének targyalasakor az alabbi linearis kozelités érvényes [4]: az optikai rendszer utani

E, (t) elektromos mez6 a rendszer el6tti E,, (t) mezével az

Eq()= [des(,)E, (¢') 2.4)
kapcsolatban all, ahol § (t,t') a rendszer impulzus valaszfiggvénye. A (2.4) egyenlet Fourier
transzformaltja

Ey(@)=5(@)E, (@) 25)

alaku, ahol a rendszer S (a)) atviteli figgvénye a definicié szerint
S(@)(w-o')= [de' [des(e.t)e e ™" . 2.6)

Az atviteli figgvény argumentuma az Ggynevezett (o(a)) spektralis fazis atviteli fiiggvény; ez az
impulzus @ frekvenciaju spektralis komponense altal Osszegytjtott fazis, mikézben az optikai
rendszert meghataroz6 bemeneti és kimeneti referenciasikok koézott halad at. Ennek a

figevénynek fontos szerepe van az ultragyors optikai folyamatok lefrasanal.

A fazisfiggvényt Taylor-sorba fejthetjiik az @, koézponti korfrekvencia kortl, feltéve,

hogy a fazis lassan valtozik a frekvenciaval:

P(0)=p(0,)+ (-0, ) (0,)+ 3 (0- 0, ¢'(@,)

{ , 2.7
+g(a) - a)o)3(p”’(a)0)+
ahol
4 a " 82 " 83
@ (a’o): 80(’; - >, @ (a)o) = 8(002) . > @ (0)0) = 8;; - , stb. (2.8)
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(b)

2.1. abra Gauss-impulzus elektromos terének sematikus abrazolasa (a) zavartalan terjedés soran,
valamint (b) pozitiv diszperziéji A anyagon valé athaladas utan. Az utébbin megfigyelhet6 a frekvencia
eltolédas az alacsonyabb frekvenciajuaktol a magasabbak felé (jobbrol balra).

Egy rendszer diszperziv tulajdonsagait a spektralis fazisfiigegvényben szereplé (2.8) derivaltak

hatarozzak meg.

Az impulzus terjedés szempontjabdl a q)(a)o) abszolut fazis azt mutatja meg, hogy -

egyszert impulzusalakok esetén - a vivéfrekvencia fazisa hol van az impulzus burkoléjanak
maximumahoz képest. Optikai rendszerek tervezése soran altaldban nem veszik figyelembe,
mivel egy vagy két optikai ciklusnal hosszabb impulzusok esetén nem jatszik szerepet a fény-

anyag kolcsonhatasban [5].

A sor masodik tagja altal leirt monoton fazisvaltozas a fényimpulzus
r(w)=—— 2.9)

idényi késését okozza, ha a magasabb rendd tagok elhanyagolhatéak. Amennyiben ezek a tagok
jelentSsek, akkor 7 csak az @, atlagos korfrekvenciaju hullamcsoport késési idejét adja meg,
ezért ezt a mennyiséget csoportkésésnek nevezziik.

A magasabbrendd fazisderivaltakat masod-, harmad-, stb. rendd csoportkésés
diszperzionak nevezzikk, és a bemend fényimpulzus alakjanak ¢és fazismodulacidjanak
megvaltozasat okozzak.

A diszpezié az optikaban az anyagok torésmutatdjanak frekvenciafiggésébdl szarmazhat.

Amikor az impulzus egy L hosszusagu, n(a)) torésmutatdjui anyagon halad at, a fazisfiggvény

o(@)==n(w)L (2.10)



alaka. Az optikai anyagok t6bbsége normalis diszperziét mutat (a révidebb hullimhosszak felé
haladva a torésmutatd értéke névekszik), igy az athaladé impulzus fazismodulacidja ,,pozitiv”’
lesz, azaz a nagyobb frekvencidju komponensek lemaradnak az alacsonyabb frekvencidjuakhoz

képest. Ezt szemlélteti a 2.1. abra.

(a)

(b)

|
e M

2.2. abra Diszperzié kompenzalasara hasznalt (a) racsos és (b) prizmas kompresszor. A pontozott
vonal a hosszu, a szaggatott vonal a révid hullamhosszu spektralis komponensek altal megtett utat jelSli.
Az impulzus térbeli diszperzidja a T titkron vald visszaver6dés utan megsziinik.

Az egymas utan elhelyezked6 kozegben vald terjedés soran az egyes kozegek altal
létrehozott faziseltolodasok 6sszeadédnak. Ez lehetévé teszi, hogy a (0(0)) taziskarakterisztikaja
eszkéz altal  fazismodulaltta tett, eredetileg transzformacié limitalt impulzus ismét
transzformaciolimitaltta valjon egy masik, — (o(a)) taziskarakterisztikaju eszk6zo6n val6 athaladas
soran. Hzek az anyagi diszperzié kompenzalasara hasznalt negativ csoportkésés diszperziéval
rendelkez6  eszk6zok az  impulzuskompresszorok.  E. B. Treacy hasznalt elséként
impulzuskompresszort 1968-ban [6]. Azéta szamos racs- [7] és prizmaparon [8] alapuld
kompressziés sémat fejlessztettek ki. A két lefontosabb sémat a 2.2. dbra mutatja. Mindkét
esetben az optikai elemen - a racson, illetve a prizman — bekévetkezé diffrakeid szogének
frekvenciafiiggése miatt az elemparon térténé athaladaskor a fényimpulzus kisebb frekvenciaja
hullamcsomagjanak hosszabb utat kell megtennie, mint a nagyobb frekvenciajunak. Az optikai
elemek szeparaciojanak megfelel6 megvalasztasaval a kezdeti pozitiv csoportkésés diszperzid
megszintethet6. A racsos kompresszorok kis racsszeparacié esetén is jelentés negativ
csoportkésés diszperziot hoznak létre, igy kompakt eszkozok épitését teszik lehetévé.

Hatranyos tulajdonsaguk viszont a nagy transzmisszids veszteség. A prizmaparokkal torténd
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csoportkésés diszperzid legnagyobb elénye, hogy a Fresnel reflexios veszteségek a megfeleld
linearis polarizaciéju nyalaboknal minimalizalhatéak, és gyakorlatilag veszteség nélkili a
rendszer, amennyiben a prizma torészoge ugy van megvalasztva, hogy a kozépponti
hullimhosszi komponens minimalis eltériilésénél a beesés szoge Brewster szog legyen.
Mindkét tipusi kompresszort ketts-atmenetd elrendezésben hasznaljak, gy a spektralis

komponensek térbeli szétvalasa megszinik.

Mindkét optikai rendszerben refrakciobdl, vagy diffrakciobdl szarmazéd szogdiszperzid
okozza a diszperziét. Ezért szokas az ilyen tipust diszperziét a geometriai diszperzid

elnevezéssel megkilonboztetni az anyagi diszperziotol.

impulzusfront

bemend impulzus

fazisfront

=

At
késés

2.3. abra Prizman athaladé fényimpulzus impulzusfrontjanak délése a fazisfronthoz képest.

Amennyiben a r6vid impulzus terének transzverzalis (nyaldbkeresztmetszet menti)
valtozasat is figyelembe vesszik, egy masik fontos diszperzids jelenséggel, az impulzusfront
késésbdl szarmazé, ugynevezett impulzusfronttorzulassal is szamolnunk kell. Ezt a minden
diszperziv elemnél fellépS jelenséget elséként az optikai prizman athaladé impulzusokban
tellép6 impulzusfrontdSlésként ismerték fel 1975-ben, amely abbdl szarmazik, hogy (a
2.3. abran lathaté moédon) a prizma kilonb6z6 pontjain athaladé nyalab eltéré vastagsaga
anyagon halad at, igy eltér6 csoportkésést szenved [9], amely értéke egy adott A

hullamhossztsagi bemend hullamhossznal

Arzé(—/ldn—(/l)j 2.11)
c dA

mértékd. Késébb ramutattak arra, hogy hasonld jelenség torténik racson valé diffrakcio [10]
soran is. Rovid impulzusok lencsén és lencserendszeren valé athaladasakor megfigyelt
impulzusfronttorzulasbél szarmazé  késés [11,12] bizonyos esetekben a csoportsebesség
diszperziobdl szarmazo késésnél akar nagysagrendekkel is nagyobb mértékd lehet, ennek a

jelenségnek a vizsgalata azonban egészen a nyolcvanas évek végéig varatott magara [13]. Bor
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Zsolt mutatott ra el6szOr lencséken és lencse rendszereken athaladé femtoszekundumos
impulzusok torzulasat vizsgalva arra, hogy a lencse anyagaban a fazissebesség ¢és
csoportsebbesség  kozti  kilonbség kévetkeztében az impulzusfront késést szenved a
tazisfronthoz képest, amely kilonbség az eltérd lencsevastagsag kovetkeztében a nyalab
keresztmetszete mentén valtozik (2.4. abra). A lencse szélén haladé sugar AT idével hamarabb
ér a fokusz sikba, mint a lencse kézepén athalado nyalab, igy rovid impulzusok fokuszalasakor a
fokuszpontba érkezé impulzus hossza jelent6sen megné. Homogén megvilagitas esetén ez a
AT paraméter az impulzus kiszélesedésének mértékét adja meg. Fermat elvébdl és analitikus

sugarkovetéses szamolast alkalmazva paraxialis megkozelitésben megmutathaté [13], hogy

a’k, dn|

AT =
2f0 (nO _1) da)|a):w0

, (2.12)

ahol a a lencse apertdrajanak sugara, f; a lencse fokusztavolsaga, k, a hullimvektor, és n, a

lencse anyaganak torésmutatdja. A nulla indextt mennyiségek minden esetben az @, kézépponti

korfrekvencianal vett értéket jelentik.

A\

a
WSfront
tazistront —
pa f Ny
2.4. abra Lencsén athaladé fényimpulzus impulzusfrontjanak késése a fazisfronthoz képest.

Egy 10 cm fokusztavolsagu BK 7-es lencse esetében példaul az optikai tengelyen, és attol
1 cm-re haladé sugar koézott 50 fs késés alakul ki, ami napjaink ultragyors 1ézer technologiaja

altal rutinszertien alkalmazott impulzushosszakkal 6sszemérheté nagysagu.

2.1.2 Ultrarévid impulzusok terjedésének modellezése — geometriai optika

Az optikal tervez6 programok sugarkévetéses algoritmusai [14] pontos informaciét adnak az
optikai leképez6-rendszerek térbeli tulajdonsagairdl. Nagy idébeli felbontasi méréseket
megvalosité rendszerek esetén azonban az alkalmazott révid impulzusok id6beli torzulasa nem

hanyagolhat6 el. Szamos dolgozat targyalja a femtoszekundumos impulzusok optikai
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rendszerekben val6 terjedését a hullamoptikai elmélet alapjan [15,16]. Ezek a probléma
hullamoptikai leirdasan alapulé szimulaciok azonban minden esetben megerdsitették a

tazisfronttorzulasra vonatkozo korabbi, geometriai optikai szamolas eredményeit [13].

Gyakorlati problémak megoldasa soran a hullimoptikai megkozelités hatranya az, hogy
bonyolult numerikus szamolasok elvégzését kivanja meg. Azontdl szamos egyszerisitésre és
kozelitésre van szikség ahhoz, hogy a modellek egyszerGségét és a gyakorlati problémak
megoldasahoz valé alkalmazhatésagat meg6rizzék. Emiatt egyszertiségik és gyorsasaguk miatt
tovabbra is fontosak maradnak azok a torekvések, amelyek a femtoszekundumos impulzusok

terjedését sugarkovetésen alapulé modszerekkel megbizhatéan probaljak leirni.

Az irodalomban szokasos szamolasi modszer a repiilési id6 meghatarozasa a geometriai
uthosszbol. Bz a geometriai optikan alapulé eljaras szamtalan teriileten nyert alkalmazast:
tobbek ko6zo6tt a nyolcvanas években hasznaltak az szub-pikoszekundumos impulzusokat
el6allitd optikai rezonatorok modellezésére éppugy [17], mint napjainkban attoszekundumos

impulzusok jellemzésére szolgalé6 Michelson interferométerek tervezésére [18].

A csoportkésés (2.9) egyenletben megadott definiciéjabdl kiindulva a (2.10) egyenlet
alapjan, és a frekvenciafiiggést hullamhosszfiiggéssé atalakitva, megkapjuk egy diszperziv

kozegen athaladé impulzus csoportkésését:

r() = np—r297 4L, 2.13)
c di da

Amennyiben egy optikai elrendezés esetén ismerjik az uthossz hullimhossz fliggését és a
kilonboz6  optikai  kozegekben  felhalmozddd  csoportkésést  Osszegezzik, informaciot
nyerhetiink arrél, hogy a rendszerbdl kiléps impulzusfront milyen torzulast szenved. A
sugarkovetéses analizisen alapulé tipikus moédszer az impulzusfronttorzulas jellemzésére a
relativ csoportkésés meghatarozasa egy AA félértékszélességl impulzus két szElsé spektralis

Osszetevojénél a nyalab keresztmetszetének kilonb6z6 pontjan a képsikban.

A femtoszekundumos impulzusok hatékony felhasznalasa érdekében fontos, hogy a
forrastél a mérés helyéig eljutva a lehetd legkisebb torzulast szenvedje az impulzus. A
modellez6 szamolasok segitségével elvégezheté az optikai rendszerek optimalizalasa, igy az

azokon athaladé impulzusok torzulasa minimalizalhato.
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2.2 Roévid impulzusokat alkalmazo mérési technikdk

A napjainkban elterjedt rovid impulzusokat alkalmaz6 mérési technikak kozil a szilardtestek
polariton dinamikdjanak vizsgalatat lehet6vé tevs impulziv médon gerjesztett Raman szoérast, és
a THz frekvenciatartomanyu spektroszkopiaban —alkalmazhatd, szub-pikoszekundumos
terahertzes impulzusok eléallitisanak és detektalasanak egy-egy modszerét ismertetem. A két
technika kiragadasat a szamos id6feloldott mérési eljaras kozil az indolokja, hogy modellezé

szamolasaim ezeket a technikakat megval6sito elrendezésekre vonatkoznak.

2.2.1 Impulziv m6édon gerjesztett Raman-szo6ras

Az atomracs gerjesztésének normal modusai kvantiltak, a racsrezgések kvantumai a
fononok [19]. A kristalyszerkezetben a rezgéseknek kétféle modusat kilonboztetjik meg: a
longitudinalis moédust, amennyiben az atomoknak egyensulyi helyzetbdl valé elmozdulasuk
megfelel a fonon terjedési iranyanak, illetve a transzverzalis modust, amikor a hullam terjedési
iranyara merdéleges az atomok rezgése. Ausztikai fonon jelenlétében az egységcellak egymashoz
képest mozognak, mig optikai fonon esetén az egységcellan belil elhelyezkedd ionok mozognak

egymashoz képest.

7 xO
~ &
&
L
o e
b
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q (cm™)
2.5. abra Fonon diszperzids gorbéjének sematikus abrazolasa.

A szilardtestek atomracs gerjesztéseinek idébeli valtozasat a kényszeritett Raman-szoras
segitségével lehet nyomon kévetni. A kényszeritett Raman-szoras négyfotonos folyamat, és
akkor valosul meg, ha egy vagy két lézerimpulzus két pumpald fotonja koherensen gerjeszti az
atomracsot, amin egy harmadik préba lézerimpulzusbdl szarmazé foton szoérddik. Ionos
kristalyokban a gerjeszté elektromagneses tér és a transzverzalis optikai fononok kézott erds

csatolas jon létre, az ugynevezett fonon-polariton [19,20]. A 2.5. abra a csatolas nélkili fononok
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¢és fotonok, valamint a polaritonok diszperzidjat, azaz energiadjanak a hullimszamfiggvényét

mutatja. A polariton alsé diszperzids agat az

2
1 q’ q’ 4q°
QP(q): \/E wzo + Arle - (COZO + drle _472'28 a)ﬁo (2.14)

egyenlet irja le [21], ahol ®,, ®,, és @;, a polariton és a longitudinalis, valamint a
transzverzalis fonon frekvenciaja, g a polariton hullimszamvektoranak a nagysaga, és &, a
relativ dielektromos alland6 a @, -hoz képest nagy frekvencianal. A GaP félvezetd kristalynal
mérték ki el6szOr ezt az Osszeflggést szorasi szogben feloldott spontan Raman szoras
segitségével, igy bizonyitva el6szor kisérletileg a polaritonok létezését [22].

Az optikai fononok és a polariton akusztikus fononna tudnak bomlani, amely bomlas
kozvetlenil id6ben nyomon kovetheté. GaP-ban keltett polariton élettartamat el6szor koherens

anti-Stokes-i Raman szoérassal mérték [23,24]. Az ezekben a szorasi kisérletekben lejatszodo

folyamatokra az energia- és a momentum megmaradasi tételt felirva megkapjuk az @, és w;
frekvenciaja, valamint /EL és l;S impulzusu fotonok altal keltett polariton

wp =0, — 0 (2.15)
frekvenciajat és

qg=k, —kg (2.10)

hullamszamvektorat.Az ilyen jellemzdkkel rendelkezé fononon egy késleltetett @, frekvenciaja
impulzus szérédva

W, =0, +0, (2.17)
frekvenciaja és
k,=k,+§ (2.18)

hullamszamvektora lesz. A fény intenzitasanak a késleltetést6l vald figgésébdl a polaritonok
élettartamat meg lehet hatarozni; 361 cm’, 354 cm™ és 344 cm” @, /27 értékl polaritonok
esetén 5,5 ps [23], 1,3 ps és 0,5 ps [24] értékeket kaptak.

A polaritonok  oszcillacidinak  feloldasahoz a  pikoszekundumos  idétartamu

l1ézerimpulzusokat alkalmazo technikak idébeli felbontiasa nem volt elegendd, erre az impulziv



15

moédon gerjesztett Raman szérason alapulé méréstechnika ad lehetéséget [25,260]. Az impulziv
gerjesztés alatt azt értjiik, hogy a racsrezgést létrehozo, illetve azon szér6dé fotonok olyan
impulzusbdl szarmaznak, amelynek id6tartama jelent6sen révidebb a szoérast okozoé rezgés
peribdusanal. A ultrarévid gerjeszté fényimpulzus széles frekvenciaspektrumaban eléfordulnak

.,

olyan frekvenciaparok, amelyekre a (2.15) és (2.17) egyenletpar teljestl. Kis frekvenciaja
rezgések esetén a fazisillesztés (2.10) és (2.18) egyenletben felirt feltételei kozelit6leg fennallnak
parhuzamos hullamszamvektorok esetén is, ilyenkor egy pumpa-proba tipusa elrendezés
alkalmas a rezgések megfigyelésére [27,28]. Nagy frekvenciaju anyagi rezgések esetén azonban,
igy tehat polaritonok dinamikajanak vizsgalata soran is, a fazisillesztéshez két, egymassal ©

szoget bezaréd pumpald nyalab sziikséges. Az ezt megvalositd gerjesztési elrendezéseket a

2.3 fejezetben fogom ismertetni.

2.2.2 Terahertzes impulzusok keltése és detektalasa

Az elektromagneses spektrum kozeli és kozéps6 infravords tartomanya elérheté optikai
parametrikus frekvencia konverzioval, 18 pm-nél hosszabb hullimhossza impulzusok azonban
csak az tugynevezett terahertzes technikakkal allithatéak el6. Az ultrarévid impulzusokat
alkalmazo6 tavoli infravords frekvenciatartomanyu spektroszkopia lehet6vé teszi kilonbozé
anyagok komplex dielektromos allandéjanak teljes karakterizalasat [29,30], ennek kévetkeztében

a dinamikus hatasokat szubpikoszekundumos idéskalaig fel lehet bontani [31].

Gyakolatilag két médja van szubpikoszekundumos terahertzes impulzusok el6allitasanak:
a fotovezetés és az optikai egyeniranyitas. A fotovezetés soran az abszorbeald félvezetSt
besugarzé 1ézerfény toltéshordozokat hoz létre a vezetési savban. Amennyiben ezeket a
toltéshordozokat elektromos tér gyorsitja, egy tranziens fotoaram alakul ki, ami elektromagneses

hullamot sugaroz [29,32,33].

Az optikai egyeniranyitas egy nemlinearis kolcsonhatas. Ennek soran a terahertz
frekvenciaja sugarzas lathatd hulliamhossza utrarévid gerjeszté impulzus hatasara keletkezik a
kristalyban, kilonbségi frekvenciakeltés kovetkeztében. Ez akkor hatasos, ha a résztvevd

sugarzasok hullimszamaibol képzett Ak érték nulla:
Ak :k(a)l +a)THz)_k(a)l)_k(a)THz):O’ (2.19)

ahol w, a lathatd, és @y, a THz impulzus korfrekvenciaja, valamint @, és @, + @y, a

gerjeszté ultrarévid impulzus véges savszélességl spektralis tartomanyaba esik. Amikor ez
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teljestl, akkor fazisillesztésrSl beszélink. Ebben az esetben a lathaté fény v,° csoportsebességét

a terahertzes impulzus v/, fazissebessgéhez kell illeszteni [34,35]:
v =} (2.20)
i THz * .

Az optikai egyeniranyitas ellentétes folyamata az elektrooptikai mintavételezés: az elektrooptikai
kristalyt éré terahertzes sugarzas hatasara, a Pockels-jelenség kovetkeztében a kristalyban
kett6storés  indukalodik. A kettésent6ré  kristalyban  athalad6é lathaté  hullimhossztusaga
ultragyors probaimpulzusban faziskiilonbség alakul ki, amely megmérhet6. A lathato fény relativ
késleltetését valtoztatva, a terahertzes impulzus elektromos terének idébeli valtozasa nyomon

kovethet6 [306].

A sebességillesztés (2.20) egyenletben megadott feltétele nagy tiltott sava félvezetd
anyagoknal, mint pl. a GaP, 800 nm-es koézponti hullimhosszusagia gerjeszté 1ézerfénynél
teljesil. A kozelmdltban 10-40 THz-es tartomanyon hangolhaté sebességillesztett terahertzes
sugarzast keltettek kettésentoré GaSe félvezetSben [37], am ebben az esetben a beesési szoggel
valé hangolas a nemlinearis folyamat hatékonysaganak sajnalatos csokkenésével jar. Tovabba a
kettéstorésen alapuld sebességillesztés kozvetlen a fononfrekvencia alatti értékeknél még az
olyan erésen kettésentoré kristalyokban, mint a GaSe sem lehetséges. Ennek az az akadalya,
hogy ezen a tartomanyon az elektromagneses sugarzas sebessége sokkal kisebb, mint a
fononfrekvencia felett, az elektromagneses rezgés és a fonon-foton mechanikai rezgés kozott
felléps erds kolesonhatas miatt [20,38]. Ez az alapveté probléma minden anyagnal jelen van,

emiatt a teljes fononfrekvencia alatti tartomanyon nem lehet sebességillesztést elérni.

Ezt a problémat megkertli az elektrooptikai Cserenkov-sugarzason alapulé terahertzes
impulzus eléallitasi modszer [39].Ha egy toltott részecske gyorsabban mozog egy folyadékban
vagy gazban, mint az adott kozegben érvényes fénysebesség, akkor a kornyezé anyagban
Cserenkov-sugarzast kelt. Ez az elektromagneses sugarzas a haladasi irany kortl egy kup palastja
mentén figyelhet6 meg. A kup nyilasszoge a kozegtdl és az elektron sebességétol fiige. A
sebesség noévekedésével a nyilasszog csokken. Az észlelheté fotonok szamat az elektron
sebessége, a kozeg térésmutatdja, és a kdzegben megtett it hossza hatarozza meg. A nyolcvanas
évek elején fedezték fel, hogy megfelelé feltételek mellett elektrooptikai anyagban terjed6
femtoszekundumos impulzusok nagyon gyors elektromagneses tranzienseket keltenek. A
nemlinearis optikai effektus kovetkeztében kialakulé impulzus a részecskefizikabol ismert
Cserenkov sugarzashoz hasonléan kup mentén terjed, és a frekvencidja a terahertzes

tartomanyba esik. Ennek a technikanak a hasznalhat6sagat azonban tébb tényez6 is behatarolja.
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Egyrészt ebben az esetben a kristalyban erésen lefokuszalt lézerimpulzus kelt fejhullimot, amely
cgy

i v,
Q. =cos | = (2.21)
e cs
Vi
télnyilasszogh kup mentén terjed. A kup mentén vald terjedé sugarzast nehéz a gyakorlati

felhasznalas szamara OsszegyGjteni. Masrészt az elektrooptikai Cserenkov-hatas csak akkor

hatékony, ha a fényimpulzus w nyalabkeresztmetszete kisebb, mint a tengelymenti hossza:
w=v"-7,, (2.22)

ahol 7, alathat6 fény impulzushossza, aminek jelentésen révidebbnek kell lennie a terahertzes

mez6 rezgésének periddusanal. Igy az eléallitott sugirzas energidjat nem lehet névelni a
gerjeszté 1ézernyaldb energidjanak novelésével a kristaly roncsolasa nélkil. A lézernyalab
keresztmetszete szintén nem noévelheté korlattalanul, ugyanis a lézernyalab atméréjének
lényegesen rovidebbnek kell lennie az el6allitand6 terahertzes sugarzas hullimhosszanal,

kilonben a kisugarzott terahertzes impulzus energiaja gyorsan lecsokken [40,41].

Az a sebességillesztési elrendezés, amely altalanosan alkalmazhaté ultrarévid
lézerimpulzusok és az altaluk gerjesztett, a nemlinearis kristaly fononfrekvencidjanal kisebb
frekvenciaja terahertzes impulzusok sebességének az illesztésére, a kovetkezd fejezetben kertil

bemutatasra.
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2.3 Ultrarévid impulzusokat alkalmazo gerjesztési elrendezések

A legtobb elektronikai eszk6z nem képes néhany pikoszekundumnal gyorsabban lecseng6 jelek
mérésére. Ugyan léteznek olyan specialis elektronikai eszkozOok (pl. streak camera), amelyek
pikoszekundumos, vagy akar néhany szaz femtoszekundumos id6tartami folyamatok valds
idejd detektalasara is alkalmasak, azonban ezek kis érzékenysége és korlatozott idéfelbontasa
alternativ detektalasi technikak hasznalatat teszi szitkségessé. A legelterjedtebben alkalmazott
eljarasok két ultrarévid impulzusnak egymashoz képest valtoztathat6 késleltetésén alapszanak.
Az ultragyors spektroszkopiaban hasznalt technikak alapja szintén a megfeleléen gyors
impulzusok ko6zotti id6késleltetés beallitasa. Az alkalmazott sémaknak és az azokat megvaldsito
gerjesztési elrendezéseknek szamtalan valtozata létezik. A kovetkezé fejezetekben a pumpa-
préba mérési elvet megvaldsitod két figgetlen modszernek az irodalomban hasznalt lehetséges

gerjesztési elrendezéseit ismertetem.

A pumpa-proba mérési elv azon alapszik, hogy a reakciét indité gerjeszt6 impulzus
hatasara az anyagban lejatszodé folyamatot egy valtozo késleltetési impulzussorozat
felhasznalasaval nyomon kévetjiik. A pumpa nyalab altalaban intenzivebb, mint a proba, és a
két impulzus eltéré kozponti hullamhosszasagu lehet, a vizsgalandé kémiai vagy bioldgiai
folyamat természetétdl fligeben. A minta anyagaban bekovetkez6 valtozasok hatasara a proba
nyalab a mintan valé athaladas soran erésodik, gyengil, vagy torést szenved, polarizacidja

megvaltozik. Ezek a valtozasokat megmérhetSk.

OK
M
N
L
FFK 1
OK

2.6. abra Hagyomanyos pumpa-préoba spektroszkopiai elrendezés. A intenzivebb prumpanyaldb a
mintara (M) van fékuszalva, mig a pumpanyalabbél kivalasztott nyalab a pumpahoz hasonléan révid
idGtartamu, de nagy spektralis savszélességii fényimpulzust allit el§: fehér fényl kontinuum (FFK). Ezt a
probat a valtoztathaté mértékii optikai késleltetésen (OK) és a mintan valé athaladas utan a spektrométer
(S) spektralis 6sszetevSire bontja, majd egy lassti detektor (D) észleli.

Az els6 id6bontott spektroszképiai vizsgalatoknal valé alkalmazasa ota [42] a modszert
széles korben hasznaljak a killonb6z6 anyagi tulajdonsagok meghatarozasara. A 2.6. abra egy

tipikus gerjesztési elrendezést abrazol [43]. A mintara fokuszalt pumpa nyalab kisebb részét egy
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optikai nyalabosztoval két részre osztjak, a pumpa nyalabot altalaban masik hullimhosszra
konvertaljak. Az itt abrazolt példan fehér fényd kontinuumot generalnak, de mas konverzios
eljarasokat is alkalmaznak nagy tartomanyon valtoztathaté hullamhosszusaga prébanyalab
clallitasara. Az abran lathaté esetben a prébanyalabot a mintan valé athaladas utan egy
spektrométer a spektralis OsszetevOkre bontja, igy a minta transzmisszids tranziens spektruma
megmérhet6. A mért jelet a két impulzus kozotti idébeli késés fliggvényében abrazolva a
mintaban a gerjesztés hatasara fellép6 folyamatok kialakulasardl, majd azok elhaldsarol
informacié nyerhet6. Ezzel a modszerrel a transzmisszié valtozasaval jaré folyamatokon kiviil
barmilyen mas, optikailag detektalhaté valtozas (példaul a polarizaciéban, térésmutatoban, stb.)

vizsgilhat [44,45].

A vizsgalandé anyagi folyamat meghatarozza az alkalmazandé pumpa és proba
impulzusok hullimhosszat, intenzitasat, valamint a nyaldbok paramétereit. Aminek minden
esetben teljestlnie kell, az a pumpa és proba térbeli és id6beli atfedése a gerjesztett mintaban,

kiilébnben a mért jel a minta gerjesztetlen teriiletérdl szarmazik, ami mérési hibakhoz vezet.

pumpa

minta
proba » N\ ;\ detektalt nyalab
\ >
Lminta
2.7. abra Pumpa-préba mérések pumpalasi sémaja.

A térbeli atfedést el lehet érni az ugynevezett kollinearis, vagy hossziranyti pumpalassal,
mint az a 2.7. abran lathat6. Ez a tipusu geometria nagyobb intenzitasi nyalabok hasznalatat
teszi lehet6vé, am egyuttal révidebb mintak hasznalatat koveteli meg. Az elérheté legnagyobb
térbeli atfedés mértéke a két nyalab dltal bezart © sz6gtdl, a foltmérettl és a nyalabok
divergenciajatol fiige. A pikoszekundumos és femtoszekundumos tartomanyon végzett
méréseknél a mintak hossza 2 mm alatti, hogy az anyagi diszperzié6 nemkivanatos hatasat
csokkentsék. A © szOg tipikus értékei a fokuszalastol figgben néhany fok és 30° kozott

valtakoznak.

A id6beli feloldast a hosszabb impulzus hossza hatarozza meg.
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2.3.1 Dinamikus racsok keltése

Ha két, vagy tobb intenziv koherens fénynyalab inkoherens kélcsonhatasba 1ép egy kozeg
abszorpcids tartomanyaban, akkor az anyag optikai tulajdonsigai a keresztezett nyalabok
interferencia mintajanak megfelel6 térbeli modulaciojuak lesznek [46]. Az igy kialakulé tranziens
racsok megszinnek a gerjeszté fényforras kikapcsolasa utan. Ezen dinamikus racs keltésén
alapul6 technikakat széles korben alkalmazzak killonb6z6 folyamatok id6bontott vizsgalatanal,
egy harmadik, a dinamikus racson diffraktalt proba nyaldbot annak id&beli késésének

figgvényében mérve.

(@ . . by

2.8. abra Az indukalt-racs spektroszkopiai elrendezés sematikus rajza: (a) a két pumpalé nyalab altal
meghatarozott (b) és az arra merdleges sikban.

A proba nyalabot szokas a két pumpa nyalab altal meghatarozott sikkal kis szoget bezarva
kiildeni a mintara [47]. Ekkor a 2.8.(b) abran lathaté médon a szért fény is szoget zar be ezzel a
sikkal, és igy hatdsosan elkilonitheté a pumpalé nyalaboktdl, javitva ezaltal a mérés jel/zaj
viszonyat. Annak ellenére, hogy a préba nyalab diffrakcidjanak hatasfoka altalaban nem haladja
meg a 10 %-ot, a kedvez6 geometrianak koszénhetéen a mérés érzékenysége elegendéen nagy

ahhoz, hogy nagyon gyenge tranziensek vizsgalata is elvégezhetd legyen.

/ A,
minta X
©
2.9. abra Két azonos intenzitasu, koherens nyalab interferenciajanak hatasara az anyag optikai

tulajdonsagai térben periodikusan megvaltoznak.

A legegyszerbb esetben (2.9. abra) a mintat két azonos spektralis eloszlasd, parhuzamos

polarizaciéja de kilénb6z6 terjedési iranyu sikhullam vilagitja meg. Ahol a két nyalab keresztezi
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egymast, ott térbeli szinuszos modulacié alakul ki az interferencia kévetkeztében. A kialakuld

ricsszerkezet A dlland6ja a nyalabok iltal bezirt © sz0gbdl és a pumpdlé fény A,

hullamhosszabodl kaphaté meg:

A
A=—"%t . (2.23)

2 sin(e)j
2

A nagy id6beli felbontast lehet6vé tevé ultrarévid impulzusok alkalmazasakor azt a
nyilvanval6 problémat kell megoldani, hogy a révid impulzushossz kévetkeztében az egymassal

© szoget bezaré impulzusok térbeli atfedése a 2.10.(a) abran lathaté moddon jelentGsen
lecsokken. Azt a hosszdsagot, amin a térbeli atfedés létrejon, a v”r(sin 0/ 2)_1 formulabdl lehet

kiszamolni, ahol v a fény kozegbeli sebessége és 7 az impulzushossz.

A polariton dinamika vizsgalatakor, a két, egymassal ® szoget bezaré pumpalé nyalabbal

gerjesztett polariton hullamszamvektoranak a nagysaga a

g =Jk? + k2 =2k kg cos® (2.24)

formulabdl szamolhato [48,49]. A transzverzalis optikai fononok frekvenciajahoz kozel esé

.

frekvenciaja polariton hullamszamvektora olyan nagy (lasd 2.4.4abra), hogy a polariton
gerjesztéséhez a két pumpalé nyaldbnak nagy szoget kell bezarnia egymassal. A méréseknél
tipikusan alkalmazott 20 fs-os impulzushossz és 20°-0s sz6g esetén a térbeli atfedés mind6ssze

35 um mentén jon létre. BEgyértelmd, hogy ilyen kicsi térbeli atfedésnél, a gerjesztési hatasossag

alacsony és a jel csak kis teriiletrdl gydjthetd be, ami a mérési pontatlansagot néveli.

A révid pumpaléd impulzusok hasznalatanak a masik hatranyos kovetkezmenye a
kisszamu kialakul6 interferenciacsik. Transzformacié limitalt impulzusok esetén a 2v®7/ A4,

Osszefuggés adja meg az interferenciacsikok szamat, ami szerint a 20 fs hosszasaga és 800 nm
kozponti hulliamhosszi nyalabok esetén mindosszesen 15 interferenciacsikot eredményez.
Fonon-polaritonon térténé impulziv médon gerjesztett Raman széras mérésekor a keltett
polaritonok peribdusa az interferencia csikok szamaval egyezik meg. A kis szamu
interferenciacsik kovetkeztében a jel, ami az all6hullimok kévetkeztében alakul ki, hamar elhal,
amint az egyméssal szembenhaladé hullimok elhagyijak a gerjesztett tartomanyt. Igy a polariton

frekvencia meghatarozasa bizonytalanna valik.
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2.10. abra  (a) A keresztezett femtoszekundumos nyalabok csak egy kis teriileten fednek at. (b)
Elrendezés a nyalabok keresztezésére, ami a teljes nyalabkeresztmetszet menti fedést lehet6vé teszi.

Ezen problémak kiktszobolésére A. A. Maznev és munkatarsai a 2.10.(b) abran lathaté
elrendezést javasoltak, ami transzmisszids racson diffraktalt nyaldboknak a mintan vald
keresztezésésén alapul [50]. Ez a diffraktiv optikat tartalmazo6 elrendezés azt a kozismert
jelenséget hasznalja ki, hogy a racson val6 athaladaskor az impulzusfront dontott lesz [51], igy a
kilonboz6 diffrakeids rendekhez tartozé impulzusok impulzusfrontjai parhuzamosak lesznek
egymassal. A diffrakciés racson athaladé femtoszekundumos impulzus két konfokalis lencséb6l
allé teleszkop segitségével keril Gjra id6- és térbeli atfedésbe a mintan a két elsé diffrakcios
rend. Az elképzelés maga olyan elemeket tartalmaz, amik nem ujak az irodalomban: racsokat
régota alkalmaznak nyaldbosztoként az interferometridban [52], elosztott visszacsatolasa
festéklézerek pumpalasanal holografikus racsokat képeznek le a lézeraktiv anyagba [53], ¢és
a [50]-hez hasonlé elrendezést mar korabban hasznaltak tranziens racs keltésén alapulo
méréseknél [54]. Els6ként mégis a 2.10.(b) abran lathaté elrendezés kapcsan mutattak meg
elméleti levezetéssel, hogy ha az elsé lencse fékuszaban van a racs, akkor a masodik lencse
fokuszsikjaban a két elsé rendben terjedé impulzus nem szenved torzulast, és a térbeli és idébeli
atfedés a teljes nyalabkeresztmetszet mentén teljesil. A periddikus intenzitdseloszlas A

periédusa

A=tlep Ly (2.25)
2 f, 2

ahol f, és f, akétlencse fokusztavolsiaga, A, pedig a transzmisszids racs periddusa, M pedig

a leképezés nagyitasa. Ez a intenzitaseloszlas a teljes nyalabkereszetmetszet mentén 1étrejon, az
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impulzushossztél  figgetleniil. Masrészt, ugyan az impulzusfront délésbél —szarmazéd
szOgdiszperzié az impulzusok idébeli kiszélesedését okozza a racs és a két lencse kozos
tokuszsikja kozott [55,51,56], a masodik lencse fokuszsikjaban azonban a impulzusok hossza
ismét az eredeti lesz. A parhuzamos impulzusfrontoknak készonhetéen az impulzusok teljes

hosszaban kialakul az interferenciakép.

Kisérletileg demonstraltak, hogy az elrendezéssel 6000 cm™ racsvektort dinamikus récsot
lehet gerjeszteni. Bizonyos méréseknél, tébbek kozott a polariton dinamika vizsgalatanal
elényos az olyan optikai elrendezés hasznalata, ami lehetévé teszi a dinamikus racs
racsallanddjanak hangolasat, valamint nagy racsvektord dinamikus racsok keltését. Ennek az

értéknek a névelését azonban az optikai lencsék behatarolt numerikus apertiraja gatolja.

Sokkal nagyobb racsallandét eredményez a transzmisszids racsnak egy, a szokasos
irannyal ellentétesen elhelyezett mikroszkop objektivvel valé leképezse. Ezt a tipusa elrendezést
elosztott visszacsatolasi festéklézer pikoszekundumos impulzusokkal valé gerjesztésénél
hasznaltak [57]. A elrendezés mukodési elvét mutatja a 2.11.4bra. A femtoszekundumos
tartomanyon az anyagi diszperzié miatt azonban a lencsés objektivek az impulzusok idébeli

kiszélesedését eredményeznék, igy nem hasznalhatoak.

henger lencse mikroszkdp

i \ objektiv festék cella
)Y

s \
pumpalas — 3 —]

transzmisszios
racs [ézer

2.11. abra  Elosztott visszacsatolasu festéklézer gerjesztése: transzmisszios racs leképezése mikroszkop
objektivvel.

Hebling Janos és munkatarsai a dinamikus racsok ultragyors gerjesztésére a 2.12. abran
lathat6 elrendezést valdsitottak meg, amely egy holografikus racsnak egy reflexios mikroszkop
objektivvel torténé leképezésével hozza létre a dinamikus racsot [58]. A leképezés
kicsinyitésének valtoztasaval a dinamikus racs periddusa folyamatosan valtoztathat6. Impulziv
moédon  gerjesztett Raman-szords mérése soran, GaP-ban 64000 cm™ hullimszamvektord
polaritont gerjesztve megmutatta, hogy az elrendezés alkalmas nagy racsallandéju dinamikus
racs keltésére femtoszekundumos idéfelbontas mellett. Az alkalmazott tukrds objektiv
nyilvanvaléan elényos tulajdonsaga a lencsés objektivvel szemben az, hogy nincs anyagi

diszperzid, {gy sem a kromatikus aberraciéval sem pedig az impulzus kiszélesedésével nem kell
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szamolni [59]. Masrészt egy adott numerikus apertardhoz tartozé fékusztavolsag és a latomez6
nagyobb a titkros objektiv esetén, amely koérilmények az elrendezéssel végzett kisérleti munkat

megkonnyitik.

transzmisszids
racs

minta
(GaP)

,

mikroszkop objektiv
NA=0,5; f=13,4 mm

2.12. abra  Optikai elrendezés dinamikus racsok keltésére mikroszkop objektivvel.

Egy ugyanezen az elven alapul6 alternativ elrendezésnél a transzmisszids racsot egy
gombtikorrel képezték le dinamikus racsok keltésén alapuld méréseknél [60]. A mérések soran
a racstol a tikrot a gorbileti sugarral megegyez6 tavolsagra helyezték el, ezzel 1:1-es leképezést
megvaldsitva. A tiikorre beesé és onnan visszavert nyalabok térbeli szétvalasztasat a 2.13. dbran

lathaté médon, a tikornek kidontésével érték el.

detektor
lencse

transzmisszios
siktukor_
pumpa
gombi tukor
/préba siktlikor
2.13. abra Az optikai elrendezés dinamikus racsok keltésére gombtiikorrel.
Erdemes megjegyezni, hogy a transzmisszids rics utin a pumpa és a prébanyalibnak
mindkét elsé diffrakcios rendje megjelenik, {gy kis modositassal mindharom elrendezéssel a

mért jel nagysaga jelentésen névelhetS heterodyn-tipusu detektalassal [61,60,62].
Ezeknél az elrendezéseknél is a gerjeszt6 nyalabok, valamint a préobanyalab térbeli és
idébeli atfedése éppugy krittkus a mérés megbizhatésaga szempontjabdl, mint az el6z6

fejezetben ismertetett pumpa-proba méréseknél. A fenti harom elrendezés mind ugyanazon az
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elven alapszik: a diffraktiv optikai elem egyrészt nyalabosztoként szerepel, masrészt 1étrehozza
azt az impulzusfront délést, ami az ultarévid impulzusok hatékony keresztezését lehetévé teszi.
Mindharom alkamas dinamikus racs keltésén alapulé mérések megvaldsitasara, mint amilyen
példaul a 2.2.1 fejezetben ismertetett impulziv médon gerjesztett Raman-szoras. A haromféle
leképezés azonban nyilvanvaléan olyan, hogy a gerjesztési elrendezések hasznalhatésagat

limitalo6 leképezési hibakat fog bevezetni, amik eltéré tipusiak és mértékiek.

2.3.2 Doéntott impulzusfronta gerjesztés

A 2.2.2 fejezetben ismertetett nehézségeket az ultrarévid impulzusok és az altaluk gerjesztett, a
nemlinearis  kristaly fononfrekvencidjanal kisebb frekvencidju terahertzes impulzusok
sebességének az illesztésére a Hebling Janos és munkatarsai altal javasolt és megvaldsitott

sebességillesztési elrendezés nyajt megoldast [63].

‘/ICS

f
vTHz

2.14. abra  Impulziv fonon-polariton keltése déntott impulzusfrontt gerjesztd impulzussal: az ultrarévid
gerjeszté impulzus a sematikus abran jobb felé halad, mig a polariton a gerjeszt6 impulzusfrontra
merdblegesen, azaz az optikai impulzussal y szoget bezarva.

A 2.14. abran lathaté elrendezés mutkodésének alapja az, hogy a pumpald impulzus
impulzusfrontja a fazisfrontjahoz képest dontve van [55,56]. A dontétt impulzusfront mentén

keltett terahertzes sugarzas, ami ebben az esetben a nemlinearis kristalyban keltett fonon-
polariton, Huygens-clve alapjin az impulzusfrontra merdlegesen terjed vJ,,. scbességgel. A
sebességillesztéshez ezzel a sebességgel nem a pumpalé impulzus v,” sebességének, hanem
annak a terahertzes sugarzas terjedési iranyara es6é vetiletének kell megegyeznie. A
sebességillesztés feltétele tehat a (2.20) egyenlet helyett a

v cosy = v/, (2.26)

lesz. Nyilvanvald, hogy a y sz6g helyes megvalasztasaval gyakorlatilag barmely olyan

frekvenciara teljesiilni tud a sebességillesztés, ami a transzverzalis optikai fonon frekvenciajanal
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kisebb, mivel a fononfrekvencia alatt a fazissebesség altalaban lényegesen kisebb a lathato

tartomanybeli sebességnél.

@ (b)
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2.15. abra A terahertzes sugarzas keltésére alkalmas kétféle séma: (a) a Cserenkov-tipusu gerjesztés
esetén a pumpald nyalab er8sen lefokuszalt, és a sugarzas 0. félnyilasszégii kup mentén terjed; (b) a
dontott impulzusfronttl gerjesztés esetén a nyalabkeresztmetszet tetsz8legesen nagy lehet, és a keletkezd
sugarzas sikhullam.

A 2.15. abra a szokasos Cserenkov-tipusu és az ) dontott impulzusfronti gerjesztési
geometriat hasonlitja 6ssze. Lathatd, hogy mig a korabbi gerjesztési sémanal a lefokuszalt nyalab
altal keltett sugarzas nem tud kolcsonhatasba 1épni a korabban keltett, a kap palastja mentén
terjed6 sugarzassal, addig a kiterjedt dontott impulzusfront mentén kilénb6zé idépontban
keltett sugarzas kolcsonhat egymassal a nemlinearis kristalyban, a konverzié hatasossagat
névelve. Az utdbbi gerjesztési geometria masik nyilvanvalo el6nye, hogy a keletkezé terahertzes
sugarzas sikhullam, igy a lehetséges alkalmazasok szamara lényegesen egyszeribben lehet

kezelni, mint a kappalast alakd elektrooptikai Cserenkov sugarzast.

Ennek a gerjesztési elrendezésnek mikodéképességét bizonyitd pumpa-proba tipusa
mérés soran a pumpa és proba impulzusok frontjanak délése egy reflexios ricson torténd
diffrakcié soran jOhet létre [64]. A kérdés, az el6z6 fejezet végén felvetetthez hasonléan az,
hogy milyen optikai elemek alkalmazasaval lehet a kivant szogdiszperziot a nemlinedris

kristalyban ugy elérni, hogy a nyalabok térbeli és id6beli atfedése a lehetd legkedvezSbb legyen.
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3 CELKITUZESEK

Ultrar6vid impulzusokat alkalmazé pumpa-préba tipusu méréseknél alapvets fontossagu olyan
optikai rendszer hasznalata, amely térbeli és id6beli atfedést fenntartva képezi le a
femtoszekundumos impulzusokat a vizsgalt térfogatba. Az optikai rendszerek jellemzésének

egyik lehetséges modja sugarkovetésen alapulé modellez6 szamolasok elvégzése.

Munkam soran célul thztem ki dinamikus racsok ultargyors gerjesztésére alkalmas
elrendezés modellezését és optimalizalasat sugarkovetéses modszerrel. A szamolasaim GaP-ban
impulziv. médon gerjesztett Raman-széras méréséhez kapcsolodtak, amivel az atomracs

gerjesztettségének idébeli valtozasat lehet nyomon kévetni.

Az irodalomban nincs tisztazva az a kérdés, hogy az ultrarévid impulzusokkal keltett
tranziens racsok pumpalasi elrendezései kozul melyik a kedvezébb. Ezzel kapcsolatban
elvégeztem modellezé szamolasaim alapjan harom, ugyanazon az elven alapuld, am eltérd

leképezést megvaldsito rendszer Gsszehasonlito vizsgalatat.

Célul thztem ki hangolhat6 terahertzes impulzusok keltésére és detektalasara alkalmas
optikai rendszer modellezését annak meghatarozasara, hogy a lehetséges optikai leképezd
rendszerek kozul melyik a legmegfelel6bb a kivant szogdiszperzié leképezésére a nemlinearis

anyagba.

A szogdiszperzioval rendelkezé rendszerekre vonatkozo vizsgalataim ramutattak egy
masok altal nem targyalt problémara. Amennyiben a szogdiszperzidéval rendelkezé optikai
rendszer leképezése nem mentes képalkotasi hibaktdl, nem ad megbizhaté eredményt az
irodalomban hasznalt médszer a csoportkésés meghatarozasara a geometriai uthossz alapjan.
Vizsgalataim célul tizték ki egy olyan eljaras kidolgozasat, amely leképezési hibaval rendelkezé

rendszerek esetén a geometriai uthossz alapjan lehet6vé teszi a csoportkésés meghatarozasat.
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4 TUDOMANYOS EREDMENYEK

4.1 Dinamikus rdcsok gerjesztésére haszndlt, reflexios objektivet
tartalmazo elrendezés vizsgdlata

4.1.1 Impulziv médon gerjesztett Raman-széras mérése GaP kristalyban

A 4.1. abran GaP mintdban fonon-polaritonokon mért impulziv médon gerjesztett Raman-
szoras jele lathatd [65]. A mérés a 2.12. abran lathaté gerjesztd elrendezéssel volt elvégezve: a
nyalabosztoként hasznalt transzmisszids racson diffraktalt nyalabokat egy tikros objektiv
képezte le a mintara. A gerjesztett polaritonok hullimszamvektoranak a nagysaga g = 64000 cm’
" volt. Az abran a nulla késleltetésnél lathaté keskeny cstcs az optikai Kerr-effektus miatt jelenik
meg. Ennek a jelnek a 36 fs félértékszélességt csucsa jelentésen kisebb, mint a transzmisszios
racs helyett hagyomanyos nyaldbosztét és egy 50 nm fokusztavolsagu fokuszald lencsét
tartalmazé elrendezéssel a g =34000 cm™ hullimszamvektord polaritonok getjesztésekor mért
jel 45 fs-os félértékszélessége. Bz azt tamasztja ald, hogy a transzmisszios racsot és mikroszkop
objektivet tartalmaz6 elrendezés nem hozott létre jelentés impulzushosszabbodast. Fontos
kiemelni azt a kérilményt, hogy ez a jobb idébeli feloldas sokkal nagyobb hullamszamvektornal
valosult meg, mert a szokasos elrendezésnél az idébeli feloldas erésen csokken a gerjesztett
dinamikus racs racsallandéjanak névekedésével. A 4.1. abra inzertje kinagyitva arbazolja a
gorbének a keltett fononok kovetkeztében oszcillald részét. A kitind jel/zaj viszony elérését

szintén elGsegitette az alkalmazott gerjesztS elrendezés j6 id6beli feloldasa.
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4.1. abra A tikrés mikroszkop objektivet tartalmazo elrendezéssel mért impulziv médon gerjesztett
Raman-szoéras jele.
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A kapott kisérleti eredmények ellenérzésére, valamint annak vizsgalatara, hogy melyek az
alkalmazhaté pumpalé impulzusok idStartmanak alsé korlatai, sugarkévetésen alapuld
szamolasokat végeztem el. A leképez6 rendszer id6beli tulajdonsagainak elemzése mellett cél

volt az elrendezés beallitasi hibdkra valé érzékenységének elemzése is.

4.1.2 A szamolasokkal elemzett kisérleti elrendezés

A szimulacioknak az alabbi kisérleti elrendezést kellett modellezniik: a méréelrendezés
2.12. abran feltintetett része el6tt elhelyezett hagyomanyos nyalaboszté allitotta el a
probaimpulzust. A pumpa nyalab és a késleltetett préba nyalab a transzmisszos racsra egymassal
20 mrad szoget bezarva érkeztek (haladasi iranyuk 10 mrad szoget zart be az abra sikjaval kifele,
illetve befele), az egymast térben fedd keresztmetszetik a racson ~1,5 mm (magassag) x 0,1 mm
(szélesség) volt. A Heidenhain GmbH altal gyartott, 50 vonal/mm karcolatstrlségl
transzmisszios racs a beesé teljesitmény 74%-at a £1 rendekbe diffraktalta, mig a nullad rendbe
kevesebb, mint 2%-ot. A nullad rendd nyaldbok dominans részét, valamint az els6nél magasabb
rendeket a titkrds objektiv kitakarta. Tgy lényegében a nyaldbok elsé rendjei hoztik létre a
kivilagitott diffrakcios racsfelilet kicsinyitett képét a GaP mintaban. A Coherent reflexios
objektiv (katalogus szam: 25-0555) a nagy numerikus apertarija (0,5) és a hossza
fokusztavolsaga (13,4 mm) miatt lett kivalasztva. A leképzéssel megvalositott kicsinyités
megvalasztasakor figyelembe kell venni egyrészt azt, hogy a mintara fokuszalt intenzitas
kedvezéen noévelhetd, amely az impulziv mddon gerjesztett Raman-széras nemlinearis
folyamatanak magasabb jelét eredményezi. Masrészt nyilvanvaléan el6nytelen a keltett
dinamikus racs teriiletének a kicsinyités kévetkeztében vald csokkenése. A kisérletek soran a
megvaldsitott kicsinyités 10,2-szeres volt; az abra a jobb lathatosag érdekében ettdl eltérd,

korilbelil haromszoros kicsinyitésnek felel meg.

Mivel az impulziv médon gerjesztett Raman-szoérason alapulé méréstechnika csak egy
probanyalabot alkalmaz, az egyik probanyalab az objektiv el6tt ki volt takarva. A két
pumpanyalab gerjesztette a GaP-ban a két nyalab terjedési iranya altal bezart sz6g altal jol
meghatarozott hullamszamvektord polaritonokat. A minta mogott a  két transzmittalt
pumpanyalab és a probanyalab egy téglalap harom csucsan helyezkedik el, mig a jel (azaz a
fononokon szé6ré6d6 préba) a negyedik csicson talalhatd (4.2. dbra). Ezt a jelet mérte egy
fotodioda, a pumpa és probaimpulzusok kozotti idébeli késés figgvényében. A hatékony
jelatlagolast egy 70 Hz frekvenciaval mikodé gyors szkennel6 késleltets egység tette lehetévé. A

820 nm koézponti hullamhossza és 25 fs id6tartamua impulzusokat egy Kerr-lencsét alkalmazo

modusszinkronizalt Ti:zafir 1ézer allitotta el6.
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4.2. abra Az impulziv médon gerjesztett szorasi kisérlet sematikus abraja.

4.1.3 Szamolasi modszerek és eredmények

A modellez6 szamolasokat a Stellar Software cég Beam4 nevl optikai tervez&programjaval
végeztem [06]. Az elrendezésnek a kilonb6z6 beallitasi hibakra vald érzékenységét az alabbi
moédon vizsgaltam. A 2.12. abran feltintetett optikai elemek felileteit definidlva, majd a
sugarsokasagokat atvezetve a targytérb6l a képsikba, meghatiroztam a pumpa és a
probaimpulzusok  foltjainak poziciéjat. A sugarakat a tervezSprogram véletelen-sugar-
generatoraval keltettem, amely a nyalaboknak a transzmissziés racsra esé, altalam definialt
hatarol6 pontjai koézott véletlenszerGen indit sugarakat ugy, hogy azok a nyalab téglalap
keresztmetszetét kitoltsék, terjedési iranyuk pedig a hatarol6 sugarak terjedési iranyaval egyezzék
meg. (Itt jegyzem meg, hogy a munkam soran, igy ezen értekezésben is, a legtobb optikai
tervezéprogram altal hasznalt szabvanyos koordinatarendszert és egyezményes jel6lést
hasznaltam [67]. A feliletek pozicidjat egy jobbsodrasu Descartes-féle koordinatarendszerben
definialtam, amely Z tengelye az optikai tengely, és az YZ sikja a meridionalis sik, {gy tehat a
2.12. abra sikja az XY siknak felel meg.) Ezek utan az objektivet elmozditottam a kilénbozé

kritikus szabadsagi fokoknak megfelel6en, és az igy létrehozott beallitasi hibak mértékének
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figevényében hatiroztam meg a foltok egymasrdl valé lecsuszasat. Ezen tolerancia analizis
eredményeit a 4.3. abra 6sszegzi.. Ezen lathatd, hogy az objektiv 1 mm-rel térténd oldaliranya
mozgatasa és 2°-kal val6 megdontése ellenére nem romlott jelent6sen a nyalabok térbeli
atfedése a mintan. Ennél nagyobb mértékd bedllitasi hibak esetén az okoz problémat, hogy a
nyalabok lelépnek a kisebb tikorrl. Ezzel szemben az objektiv optikai tengely menti

elhelyezése sokkal nagyobb pontossiagot kivan meg: a pumpalé nyalabok nagy keresztezési

szogének kovetkezménye a megkovetelt 50 pm beallitasi pontossag.

1,25 T T T T T T
® pumpa nyaldb +1 rend | i
® pumpa nyaldb -1 rend ey (a) 0.10 (b)
1,200  préba nyalab +1 rend 1
0,05+ 4
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4.3. abra A beallitasi hibak hatasa a nyalabok térbeli atfedésére a titkrés objektivet tartalmazé
leképez8 rendszernél: (a) X tengely és (b)Y tengely mentén 1mm-rel valé elmozditas, valamint
(c) X tengely és (d) Y tengely koriil 2 fokkal val6 elforgatas esetén.

Az elrendezés idébeli feloldasara a 2.1.2 fejezetben ismertetett modszert alkalmaztam:
meghataroztam a kilonb6z6 hullimhossza sugarak altal a racs és a minta kozott megtett L
optikai uthosszat és ebbdl kiszamoltam a csoportkésést. Mivel az elrendezés nem tartalmaz
anyagi diszperziéval rendelkez6 optikai elemeket, (2.13) egyenlet helyett itt a

1 dL
r(1)= ;[L - ﬂa] (4.1)
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Osszeftiggéssel szamoltam. A szamolast a transmisszios racs kiilonb6z6 helyérdl indulé sugarak
esetén elvégezve a teljes nyalabkeresztmetszet mentén megkaptam a csoportkésés értékét. A
szamolasok soran a GaP minta vastagsagat 150 pm-nek tételeztem fel. Ezeket az eredményeket
a 4.4. abra mutatja. E szerint a nyalab keresztmetszete mentén, azaz a 1,5 mm széles kivilagitott
racs teljes leképzett tertiletén a csoportkésés valtozasa 20 fs-nal kisebb. Ebbdl az kézetkezik,
hogy az elrendezés id6beli feloldasa jobb, mint 20 fs. A csoportkésés valtozas a kozépsd, 1 mm
széles savban mégkisebb: 10 fs alatti. A nyalab tengely menti része a mintdba leképezve 98 um

nagysagu és 50 interferenciacsikot tartalmaz.
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= 10+ \ / Bl
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Optikai tengelyt6l mért tavolsag (i m)
4.4. abra A transzmisszids racs és a minta kiillonb6zd sikjai kozotti terjedés soran a mintan 1évg

nyalabkeresztmetszet mentén fellépd relativ csoportkésés a 150 pm vastag minta (a) kézepéig, és 60 pm-
rel a minta kozepe (a) el6tti, illetve (c) mogotti sikig szamolva 80 mm tubushossz és 28,34 mm
tikorszeparaci6 esetén.

Osszehasonlitasként hasonlé szimulaciét végeztem el az impulzusok id6beli atfedésére
olyan elrendezés esetén, amelyben a leképezést a mikroszkép objektiv helyett egy 80 mm
fokusztavolsagu és 0,3 numerikus apertiraja akromatikus lencse valdsitotta meg (Linos AG
katalogus: 32 2301). Ebben az esetben a csoportkésés valtozasra kapott érték 140 fs korili. Egy
szokasos, nyalaboszt6 és lencse kombinacidjabdl allé elrendezésnél, ez az érték elérheti a 220 fs-

ot, ami kortlbelil kilencszerese a mikroszkopobijektives elrendezésre vonatkozoé értéknek.
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Az ultrarévid impulzusoknak a diffraktiv optikan alapul6 keresztezésére javaslatot tevd
dolgozat [50] szerint a teleszkopikus képtovabbité optikai elrendezést6l eltéré rendszer
alkalmazasa a transzmisszios racs leképezésére az impulzusfrontok gorbiilését fogja okozni,
amely egyuttal a repilési id6 valtozasaval is jar. A két interferalé nyalab impluzusfrontjainak
ilyen gorbilete az idSbeli atfedés romlasat és a kialakulé periddikus intenzitaseloszlas
tertiletének csokkenését eredményezné. Szamolasaim eredményei nem igazoltdk ennek a

szisztematikus impulzusfront-gorbiiletnek a kialakulasat.

A tiikros objektivek torténetébdl [68] kozismert, hogy K. Schwarzschild talalt analitikus
megoldast olyan két tikorbdl allo teleszkép objektiv tervezésére, amely a szférikus hibara
kotrigalt, és koma-mentes [69]. O fedezte fel, hogy az tgynevezett forditott-telefoté tipust
teleszkop (amelyben a belépé parhuzamos fénysugarak el6szor a nagy, konvex tikor feliletére
érnek, majd onnan verédnek a masodik konkav tikorre) azzal a rendkivili tulajdonsaggal bir,
hogy amennyiben mindkét felilet gobmbtikor és ugyanaz a kozéppontjuk, akkor az elsérendd
szférikus aberracio, a kéma és az asztigmia értéke nulla lesz, amennyiben a tiikrok gorbiuleti

sugarainak aranyara teljestl az

n \/§+1

. = N =2,618034 (4.2)
Osszefiiggés. Nyilvanval6 moédon, ugyanez az algebrai megoldasa végtelen nagy tubushossza
két-tikros mikroszkép objektiv aberraciomentes leképezésének. A mikroszkop objektiv véges
tubushossznal valo hasznalatakor aszférikus konkav tikrot kell hasznalni, mint azt C. R. Burch
megmutatta  1947-ben [70].  Sajnilatos moddon, a  kereskedelmi  forgalomban  levd
mikroszképobjektivek titkrei gombtikrok. Erd6s Pal mutatta meg 1955-ben, hogy két, kozel
koncentrikus, konvex és konkav gémbtikérbél allé rendszer alkalmas az optikai tengely kozeli
targyak leképezésére véges targy- és képtavolsag esetén [71]. Ennek megfeleléen az aberaciok

korrigalasara egy adott véges tubushossznal, a két tikor szeparaciojat szokas a (4.2) egyenletben

szerep6 gorbileti sugarak 1, —r, kilénbségétdl kissé eltérs értékiinek megvalasztani.

A leképezés kicsinyitését valtoztatva a létrehozott dinamikus racs periddusa is valtozik a
(2.25) egyenlet szerint. Bzt a transzmissziés racs és a mikroszkop objektiv kozotti tavolsag
valtoztatasaval lehet elérni, ami tulajdonképpen a mikroszkoépiaban tubushossznak nevezett
mennyiségnek felel meg. Természetesen a kiilonb6z6 tubushossza és  tiikorszeparacioju
leképezésekhez tartozé csoportkésés killonbség nem ugyanakkora lesz. A 4.5. abra altalam

vizsgalt két esetet mutat meg, amin jol latszik, hogy a csoportkésés valtozas eltéré mértéka és
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jellegt, azonban egyik esetben sem haladja meg a 20 fs-ot. A 7 értékének a 4.4. és 4.5. abrakon

lathaté  kismértékd valtozasa a  tikros
kovetkezménye.
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A transzmissziés racs és a minta kiilonb6z6 sikjai kozotti terjedés soran a mintan 1évé

nyalabkeresztmetszet mentén fellép6 relativ csoportkésés a 150 pm vastag minta kézepéig, és 30 pm-rel a
minta koézepe el6tti, illetve mogotti sikig szamolva (a) 80 mm és 28,34 mm, valamint (b) 55 mm
tubushossz és 28,45 mm tiikérszeparacio esetén.

A modellez6 szamolasaim eredményeinek Osszegezése a kovetkezd: holografikus racsnak

reflexiés objektivvel torténd leképezésével nagy és valtoztathatd racsallandéju dinamikus racs

gerjeszthet6 femtoszekundumos idéfelbontas mellett. A kisérleti 6sszeallitas modellezése soran

azt talaltam, hogy az elrendezés a geometriai elallitaisokra viszonylag érzéketlen, és 25 fs-nal

révidebb impulzusok hasznalatat engedi meg, az idSbeli felbontas jelentés romlasa nélkil.
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4.2 Dinamikus rdcsok gerjesztésére haszndlt optikai elrendezések
Osszehasonlito vizsgdlata

A lézerrel gerjesztett dinamikus racsok haszndlatan alapulé mérési eljarasoknak jelentds
szerepik van kilonbozé jelenségek idSbontott vizsgalataban. A tranziens racsot létrehozé
optikai eljarasok kilonb6z6 médon allitjak el6 és iranyitjak az interferalé nyalabokat a vizsgalt
kozegre. A nagy id6felbontasi méréseket lehetévé tevé ultrarévid impulzusok kilonleges
pumpalasi elrendezések hasznalatat kovetelik meg. A 2.3.1 fejezetben harom olyan elrendezést
ismertettem, amelyek dinamikus racsok femtoszekundumos impulzusokkal val6 gerjesztését és
vizsgalatat teszik lehet6vé, és mikodési elvik ugyanazon a diffrakcids optikai megkozelitésen

alapul.

A harom elrendezést azonban eltéré fizikai jelenségek vizsgalatanal, ennek kévetkeztében
jelentSsen eltérd kisérleti kortilmények kozott alkalmaztak. A két konfokalis lencsét tartalmazo
elrendezés mikodoképességét egyszerd autokorrelaciés méréssel demonstraltak, ahol a pumpalo
impulzusok hossza 30 fs volt [50], valamint pikoszekundumos impulzusokkal gerjesztett
kiterjedt és felszini hullimokat vizsgaltak Jezerodyne-tipust detektalasi technikaval [62]. A
gombitiikrés rendszert Raman-szorasi kisérletben alkalmaztak heferodyne detektalassal CS, mintan
05 fs hosszusagu gerjeszté impulzusokkal [60], illetve protein dinamikat vizsgald kisérletekben
100 fs-os pumpalé impulzusokkal [72]. A mikroszkép objektivet tartalmazé elrendezés
mikodési elvét és alkalmazhatosagat bemutatd kisérletben transzverzalis optikai fonon-
polaritonok  gerjesztettségének  idobeli  lecsengését  vizsgaltuk  25fs  hosszdsaga
impulzusokkal [65]. Ezek alapjan nem lehetséges annak megitélése, hogy melyik képes a legjobb
mindségli leképezés megvalositasara. Erre a kérdésre keresve a valaszt, elvégeztem enneck a
harom gerjesztési elrendezésnek Gsszehasonlitd elemzését [73], amely kiterjedt az alkalmazhaté
pumpal6é impulzusok idétartma alsé korlatainak, az impulzusok képsikbeli térbeli atfedési
mindségének, és az elrendezések beallitasi hibdkra valé érzékenységének vizsgalatara. A
gerjesztésel elrendezések egyéb, gyakorlati vonatkozasait is Osszevetettem, tobbek kozott a
kivitelezés nehézségeit, nagy racsallandoji dinamikus racsok keltésének lehet&ségét, és a mérési

modszerek alkalmazhatosagat vizsgalva.

4.2.1 A vizsgalt optikai rendszerek

Ugyan az optikai elrendezéseket ismertettem a 2.3.1 fejezetben, ugy vélem, hogy a
szamolasaimban hasznalt modellek részletes leirasakor hasznos azok sematikus abrajat ismét
megmutatni a 4.0.(a)-(c) abran. Mindarom elrendezés kulcseleme a transzmisszids racs, amit a

mintara képeztunk le. A racsra érkez6 nyalabokat a transzmisszids racs két részre osztja (a
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diffrakci6 +1 ¢és —1 rendjében), és ez a két nyaldb fog a képsikban ismét talalkozni. A
transzmisszios racson val6é diffrakcid kovetkeztében az impulzusok impulzusfrontjai
megddlnek, azaz egymassal parhuzamosak lesznek (latsd. 4.6.(a) dbra). Mindharom elrendezés
kihasznalja ezt az elény6s jelenséget, hiszen az ilyen tipust nyalabosztasbol szarmazé nyalabok

interferenciaja soran létrejové periddikus intenzitaseloszlas a teljes nyalabkeresztmetszet mentén

létrejon. A kialakul6 intenzitaseloszlas térbeli periddusa (1/ 2)MAr. A transzmisszids racs
karcolatainak strdségét (G, ) gy valasztottam meg az 1. és a 2. elrendezésnél, hogy a kialakuld

intenzitaseloszlas térbeli peribdusa megkozelitéleg ugyanaz legyen a két esetben.

(a) (b)

Lencse1 Lencse 2 Minta

XT Sik tiikor el
GOmbi tlikor

z (d)

Gombi tikor

Minta

-

. 1
Préba nyala bokl|

7 Sik tikér
Y
Z Mikroszkop objektiv

4.6. abra Dinamikus racs gerjesztésére alkalmas elrendezések. A transzmisszios racsot leképezd
optikai elem (a) az 1. elrendezés esetén két lencse, (b) a 2. elrendezés esetén egy gémbtikor és (c) a
3. elrendezés esetén egy titkros objektiv. A 2. elrendezést (b) oldal- és (d) feliilnézetben is abrazoltam.

A kicsinyités (a leképezés kicsinyitési tényezje M~ = M ™) bizonyos mérési eljaris sorin
elényos lehet, mivel megnéveli a pumpalds intenzitasat a mintaban, amely egyuttal a megfigyelt
nemlinearis folyamat nagyobb jelét eredményezi. Ugyanakkor a gerjesztett dinamikus racs
kisebb kiterjedése elénytelen lehet. Munkam soran megvizsgaltam azt is, hogy kicsinyités esetén

az egyes rendszerek leképezése milyen minéségu.
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A szimulacidk soran a fénnyalabok tulajdonsagait a Tizafir 1ézerek tipikus
tulajdonsagaival megegyezének tételeztem fel; 25 fs-os impulzushossz, 4 =815 nm kézépponti
hullimhossz, és A4 =40 nm savszélesség. A hagyomanyos moédon osztott pumpa és proba
nyalab egymassal 20 mrad szoget bezarva érkezik a transzmisszids racsra (a diffrakci6 sikja
meréleges arra a sikra, amelyiken a két beesé nyalab keresztezi egymast); a racson az egymason
fedésbe levs foltok mérete 1,5 mm (magassag) X 0,1 mm (szélesség). A 150 pm vastag GaP
mintaban a transzmisszios racs utan kialakulé négy nyalab kévetkeztében jelenik meg a racs
képe. Azoknal a mérési technikaknal, ahol csak egy proba nyaldbra van szikség, a két

probanyalab egyike kitakarhat6 a leképez6 optikai rendszer el6tt.

4.2.1.1 Az 1. elrendezés

Az els6 vizsgalt rendszer (a dolgozat szévegében 1. elrendezés-ként utalok ra) a 4.6.(a) abran
lathaté6 médon két gdmbi lencsébdl all, amelyek kozotti tavolsag a fékusztavolsagaik dsszegével
egyezik meg. A transzmisszios racs az elsé lencse targyoldali gyujtopontjaban helyezkedik el, és
a diffraktalt nyaldbok a masodik lencse képoldali gydjtépontjaban talalkoznak. Az 1:1-es
leképezét megvalositod elrendezést (a két lencse fokusztivolsiga megegyezik) kiilon esetként

vizsgaltam meg.

A nagy racsalland6ju dinamikus racsok keltéséhez sziikség van arra, hogy a pumpild
nyalabok egymassal nagy szoget bezarva érkezzenek a mintara. Emiatt a modellezés soran a
kereskedelmi forgalomban kaphat6 tipikusan nagy numerikus apertaraji lencséket hasznaltam (a

zardjelben megadott referencia szamok a Linos AG katalégusaban talalhaté szamokra
vonatkoznak). Az f, = f, esetben egy G, =300 vonal/mm karcolatstirliségli transzmisszios
riacs és két 80 mm fékusztavolsigu lencse (32 2301) kombinacidjat hasznaltuk. Az f| # f,
esetben G, =112 vonal/mm és £, =200 mm (32 2304), illetve f, =80 mm (32 2301) értékeket

tételeztem fel.

4.2.1.2 A 2. elrendezés

A tanszmisszios racson diffraktalt nyaldbok mintan valé keresztezésének a 4.6.(b) abran lathaté
masik modja egy 1:1-es leképezést megvaldsitd gombtitkor hasznalata (2. elrendezés). A 100 mm
gorbileti sugard gombtikor a gorbileti sugaraval megegyezé tavolsagra helyezkedik el a
G, =620 vonal/mm karcolatslrliségli transzmisszios racstol. A gombtiktot az XZ sikbol kissé
ki kell donteni annak érdekében, hogy a beesé és a visszavert nyalabok térben egymastol

elvaljanak. A konnyebb érthetéség kedvéért ezt az elrendezést a 4.6.(d) abran feliilnézetbdl is
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abrazoltam. Ennek a sikbdl valo kidontésnek a sz6gét nem adja meg pontosan a [60] referencia,
igy a dolésszog értékének 3°-ot valasztottam, amely vélhetSen elegendé helyet teremt a siktikor

szamara ahhoz, hogy a gomtiikorrdl visszavert nyalabokat a mintara tovabitsa.

A 2. elrendezés kicsinyitését folytonosan lehet valtoztatni, a transzmisszids racs és a

gombtikor kozotti tavolsag novelésével.

4.2.1.3 A 3. elrendezés

A transzmisszios racs leképezésére tikros mikroszkop objektivet is lehet hasznalni (3. elrendezés),
a szokasossal ellentétes iranyban elhelyezve, mint azt a 4.6.(c) abra mutatja. A Coherent cég

egyik nagy numerikus apertaraju objektiviének adatait (katalégus szam: 25-0555) hasznaltam a

szamolasok soran. A transzmisszios racs G =50 vonal/mm karcolatsirlségt volt.

A leképezés kicsinyitését a transzmisszids racs és a mikroszkép objektiv kozotti

tavolsaggal kénnyen lehet valtoztatni.

4.2.2 Eredmények
A szamolasok soran a 4.1.2 fejezetben ismertetett modszereket alkalmaztam a nyaldbok térbeli

és id6beli atfedésének vizsgalata soran.

4.2.2.1 Azimpulzusok térbeli datfedése

A 4.7. abra a diffraktalt nyalabok térbeli atfedését mutatja a képsikban, ami a 150 um vastag
GaP minta kozepén helyezkedik el. Annak érdekében, hogy az dbrak koénnyebben
attekinthet6éek legyenek, csak a diffraktalt pumpa nyaldbok foltjait abrazoltam. A préba
nyalabok megfelel6 foltjai minden esetben szinte tOkéletes atfedésben vannak velik, gy az
abrazolaskor valé elhagyasukkal nem vész el informaci6. A két diffrakciés rend két elrendezés
altal megvalositott leképezésnél fedi egymast a teljes keresztmetszet mentén: az 1. elrendezés
f1 = f, esetében, illetve a 2. elrendezésnél, ezeket a 4.7. dbra (a) és (d) grafikonja mutatja. Amikor
teleszkopikus  elrendezés 1-tél eltéré kicsinyitési tényez6ja leképezést valdsit meg, az
impulzusok torzulast szenvednek, és a paralellogramma alakd foltok nem fedik egymast
tokéletesen, mint azt a 4.7.(b) abra is mutatja. A 2. elrendezés meglehetésen rossz atfedésa
leképezést valosit meg (lasd a 4.7.(c) abrat). Ennek egyértelmiien az az oka, hogy a gombtiikrot
eleve ki kell az optikai és az X tengely altal meghatarozott sikbol donteni, a beesé és visszavert
nyalabok egymastol valé szétvalasztiasa érdekében. Szeretném felhivni a figyelmet, hogy a

4.7. abra grafikonjainak skalabeosztasa az eltéré kicsinyitések miatt kiillonbozik egymastol.
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4.7. abra A diffraktalt pumpa nyalabok atfedése a képsikon (a) az 1. elrendezés esetén, amikor ;= £>
(M*=1), (b) az 1. elrendezés esetén, amikor £;# £ (M*= 2,5), (c) a 2. elrendezés esetén (M*=1), és (d) a
3. elrendezés esetén (M* = 8.4).

4.2.2.2 Azimpulzusok idobeli atfedése
A nyalabok idébei atfedésének vizsgalatakor a mintat az optikai tengelyen ugy pozicionaltam,
hogy a traszmisszids racs mindig a 150 pm vastag GaP minta kézepére legyen leképezve, azaz a

térbeli atfedés a pumpalé és proba nyalabok két diffrakcios rendje kozott a minta XY sikkal

parhuzamos felezGsikjaban j6jjon 1étre. A M =84 kicsinyitést 3. elrendezésre vonatkozd
szamolas eredményeit a 4.8. abra mutatja példaként. A gorbék a transzmisszios racs és a képsik

kozott felhalmodézo csoportkését mutatjak a 4.4. abrahoz hasonlé médon.

Amennyiben ezeket a gorbéket Gsszevetjiik a 0 fejezet hasonl6 tipusi szamolasok
eredményeit mutaté gorbéivel (példaul a 4.4. abra), szembetiné a kiilonbség a gorbék
lefutasaban. A korabbi szimulacioknal a gérbék hullimzasat a numerikus szamolasok véges
pontossaga okozta. Az ujabb szamolasokat nagyobb numerikus pontossaggal végeztem, ennek

koszonhetd, hogy simabb gorbéket kaptam.

A 4.8.abran bemutatott szamoldsokat a masik két elrendezésre is elvégeztem. A
csoportkésés valtozasa a nyalab mentén minden esetben 25 fs alatt maradt, ami azt jelenti, hogy
ilyen, vagy ennél hosszabb impulzusokkal végzett mérés esetén az id6beli felbontast nem az

optikai rendszerek leképezése, hanem az alkalmazott impulzus hossza fogja korlatozni. A
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3. elrendezés esetén talaltam a 7 csoportkésés képsikban valo valtakozasara a legkisebb értéket
(16 fs). Megvizsgalva a kicsinyités hatasat a leképezések idébeli tulajdonsagara, az 1. elrendezésnél
azt az eredményt kaptam, hogy nincs jelentSs eltérés a kicsinyités nélkiili, illetve a kicsinyitést
megval6sito elrendezés idébeli tulajdonsagai kozott. Ezzel szemben, a gémbtikrot tartalmazéd

elrendezés nyalabjainak id6beli atfedése jelentésen romlik a leképezés kicsinyitésének

novelésekor. M~ =1,6 mérték kicsinyitésnél, a csoportkésés viltakozasa meghaladja a 100 fs-

ot. Azaz, a 2. elrendezés csak 1:1, illetve ahhoz kozeli aranyu leképezés megvaldsitasara

hasznalhato.
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4.8. abra A szamolt csoportkésés a 3. elrendezésnél (55 mm tubushossz és 28,55 mm tikorszeparacio

esetén) a leképezett teriilet kozepétdl valo tavolsag fiiggvényében. A kiilonb6zé gorbék (b) a képsikban,
(a) 60 pm-rel a képsik el6tt és (c) 60 pm-rel a képsik utan felléps csoportkésésnek felelnek meg.

Fontos kiemelni az 7. elrendezés lencséiben fellépé anyagi diszperzié okozta problémit.
Meghataroztam, hogy az f, = f, modell akromatikus lencséiben egy 25 fs hosszisagu impulzus
esetén a csoportkésés diszperzié kovetkeztében felléps impulzus kiszélesedés mekkora. Az
optikai tengelyen valé athaladaskor ez az érték kétszer 52 fs. Ekkora mértékd kiszélesedést nem
lehet elhanyagolni femtoszekundumos impulzusok felhasznalasakor, azokat a szokasos
kompresszios technikak valamelyikével kompenzalni kell. A masik két elrendezés nyilvanvalo

elénye, hogy csak reflektiv optikai elemeket alkalmaz, és igy mentes az anyagi diszperziotol.
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A részletesen elemzett harom optikai elrendezésen kivil mas optikai elrendezéseket is
megvizsgaltam. Ezeknek a kiegészité szamolasoknak az volt a célja, hogy esetleges alternativ
elrendezések hasznalhatosagat, illetve hasznalhatatlansagat tisztazzak. Amikor példaul a

G, =100 vonal/mm karcolatslrlségli transzmisszids racsot egyetlen, 80 mm fékusztivolsigu

akromatikus lencsével képezziik le (Linos AG katalégus: 32 2301), az id6beli atfedés jelentésen
elromlik (a csoportkésés valtozasa haromszorosa volt a részletesen vizsgalt harom elrendezés
esetén talalt, 25 fs-ndl kisebb értéknek). Ez azt mutatja, hogy transzmisszids racs és egyetlen
lencse kombinaciéjabdl allé  elrendezés nem alkalmas dinamikus racsok ultrarévid
impulzusokkal valé keltésére. Egy masik, hasonléan vart eredményt kaptam abban az esetben,
amikor a teleszkép akromatikus lencséit egyszert 60 mm fokusztavolsagu plankonvex
lencsékkel (Linos AG katalogus: 31 2340) helyettesitettem (ebben az esetben a transzmisszids

racs G, =300 vonal/mm karcolatsiriségil volt). A csoportkésés viltozdsa meghaladta a 100 fs-

ot. Az 1. elrendezés modelljének akromatikus lencséi nem a kozeli infravérds, hanem a lathato
hullamhossz tartomanyra voltak tervezve. Ennek ellenére a longitudinalis szini eltéritésiik
haromszor kisebb, mint a megfelel6 plan-konvex lencséké. A kozeli infravords tartomanyra
tervezett akromatikus lencsék hasznalatakor a csoportkésés valtozas értékének tovabbi

csokkenése varhato.

Meghataroztam az impulzusok kiszélesedését a mintan valé athaladas soran. A 150 pm
vastag GaP-ban a 25 fs hosszusiagt impulzus az eredeti hosszaval megegyezé mértékd, 25 fs
kiszélesedést szenved. Bz 16 %-kal kisebb annal az értéknél, mint ami a GaP anyagi
diszperzidjabdl szarmazik. Bz az eltérés a szogdiszperzid jelenlétével magyarazhatd, ami az

anyagi diszperzid egy részét kompenzalja [50].

4.2.2.3 Az elrendezések érzékenysége a bedllitdasi hibdkra

A kilonb6z6 elrendezések esetén Gsszehasonlitottam a lehetséges bedllitasi hibak hatasat
egyrészt a pumpa és probanyalabok térbeli atfedésére, masrészt a idébeli feloldasra. Az
elrendezések optikai elemeinek azonos mértékd beallitasi hibajat szimulaltam; mégpedig az
optikai tengelyre meréleges tengelyek koril elforgattam Sket 1 °-kal, és ugyanezen tengelyek
mentén 0,5 mm-rel eltoltam &Sket. Az 1. elrendezésre és 3. elrendezésre vonatkozd szimulaciok
eredményeit a 4.9. és 4.10. abra mutatja. (Az abrak konnyebb atlathatésaga érdekében csak a
pumpa nyalab diffrakciés rendjeinek csoportkésését abrazoltam, amikor ezek a proba nyalab
megfelel6 gorbéivel fedésben vannak, azaz a 4.9.-4.11. abra (a) és (d) részei esetében.) A

modellezés soran azt taldltam, hogy a mikroszkép objektivet tartalmazé 3. elrendezés volt a
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legkevésbé érzékeny a beallitasi hibakra. A két abrat Gsszevetve lathaté, hogy ugyanazon
beallitasi hibak minden esetben rosszabb id6beli atfedést eredményeztek az 7. elrendezés
impulzusainal, az egyik esetben a pumpa és a proba nyalabok két elsé diffkracios rendje kozotti
id6beli késés az 1 ps-ot is meghaladta (4.9.(a) abra). A diffrakcids rendek kozott fellépd késés
mellett tovabbi problémat okoz a 4.9.(a) és (d) abran lathat6 jelenség, azaz az a 150 fs korili
késés, ami egyetlen impulzus két széle kézott alakul ki. Mar pusztan ez az id6beli torzulas is
meghaladja az impulzusok eredeti id6beli hosszat. Ezzel szemben a 2. elrendezés és a 3. elrendezés

néhany fokos kimozditast is megenged.
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4.9. abra A beallitasi hibak hatasa az 1. elrendezés impulzusainak idébeli atfedésére, amikor az elsé
lencsét (a) az X tengely mentén 0,5 mm-rel eltoltam, (b) az X tengely koriil 1°-kal elforgattam, (c) az Y
tengely mentén 0,5 mm-rel eltoltam, és (d) az Y tengely koriil 1°-kal elforgattam.

Megvizsgaltam a hibasan beallitott esetekben az impulzusok térbeli atfedését is. Az
id6beli atfedés romlasa mindig jelentésebb, igy a leképezések idébeli tulajdonsaga az, amely a

beallitas pontossagaval szemben a szigoriabb kévetelményt timasztja.

A 4.10. abra alapjan azt a kijelentést tehetjuk, hogy az objektivvel vald leképzésnél az
impulzusok idébeli atfedése nem romlik jelentésen akkor, amikor az Y tengely mentén eltoltam
0,5 mm-rel, illetve az X tengely mentén elforgattam 0,5°-kal. Ahhoz, hogy az idébeli felbontast
megbrizzik, az X tengely menti eltolds, illetve az Y tengely menti elforgatas nem haladhatja meg

ezeknek az értékeknek a felét. A 4.9. abran lathatjuk, hogy az 7. elrendezés ennél lényegesen
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nagyobb beallitasi pontossagot kivan meg; a teleszkop elsé lencséjének Y tengely menti eltolas,
¢és X tengely korili elforgatas mértéke nem szabad, hogy a szamolasokban hasznalt értékek
negyedét meghaladja, mig az X tengely menti eltolas, illetve az Y tengely kortli elforgatasnak a

szamolt érték hatoda alatt kell maradnia.

A mikroszkép objektivet tartalmazd 3. elrendezés tovabbi elényos tulajdonsaga, hogy a
tikrok szeparacidjanak (altalaban a gyarté altal elvégzett) bedllitasa utan, a két tiikor beallitdsa
nem flggetlen egymastol. Ezzel szemben az 7. elrendezés lencséit kiilon kell beallitani. A fenti
szimulaciok soran csupan az elsé lencse beallitasi hibait modelleztem. A masodik lencse hibas

beallitasa az atfedés tovabbi romlasat okozhatja.
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4.10. abra A beallitasi hibak hatasa a 3. elrendezés impulzusainak id8beli atfedésére, amikor az
objektivet (a) az X tengely mentén 0,5 mme-rel eltoltam, (b) az X tengely koriil 1°-kal elforgattam, (c) az Y
tengely mentén 0,5 mm-rel eltoltam, és (d) az Y tengely koriil 1°-kal elforgattam.

Felmertlt az a kérdés, hogy az elrendezések ilyen jelentés mértékben eltéré érzékenysége
ugyanolyan beallitasi hibakra magyarazhato-e azzal, hogy az 1. elrendezés refraktiv optikai
elemeket tartalmaz. Ennek elemzésére elvégeztem egy, az 1. elrendezéshez hasonlé rendszer
vizsgalatat, amelyben a teleszkopikus rendszert lencsék helyett két gombi tiikor alkotta. Mindkét

tukor gorbileti sugara 200 mm volt, ezek vetitették a G =420 vonal/mm karcolatsiriségl

transzmisszios racsot a mintara. Az 1. elrendezéshez hasonldan, amikor a két gémbi tikor
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beallitasa hibatlan volt, az impulzusok csoportkésésének valtozasa 25 fs alatt maradt. Azonban,
amint a korabbiakhoz hasonlé mértékd hibakat vezettem be a rendszer els6, konkav tukrének
beallitasakor, a 4.11. abran lathat6 médon az impulzusok id6beli atfedése ugyanolyan médon
romlott el, mint a refraktfv optikat tartalmazé teleszkopikus rendszernél. Ezek alapjan jutottam
arra a kovetkeztetésre, hogy a teleszkopikus elrendezések beallitasi hibakra valé nagy
érzékenysége a rendszerek leképezési hibaibol szarmazik. A leképezési hibak egy része javithato

az optikai tengelybdl kidontott parabolikus titkrok hasznalataval [74].
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4.11. abra A beallitasi hibak hatasa két fokuszalé reflektiv optikai elemet tartalmazd elrendezés
impulzusainak idébeli atfedésére, amikor az els§ tiikr6t (a) az X tengely mentén 0,5 mm-rel eltoltam,

(b) az X tengely koriil 1°-kal elforgattam, (c) az Y tengely mentén 0,5 mm-rel eltoltam, és (d) az Y tengely
korul 1°-kal elforgattam.

4.2.2.4 Tovabbi gyakorlati vonatkozdasok

A tovabbiakban az elrendezések alkalmazhatdsagaval kapcsolatos megfontolasokat ismertetem.
Minden dinamikus racsok keltésére ultrarévid impulzusokat hasznalé kisérleti elrendezés
esetében fontos szempont, hogy az adott elrendezést hogyan lehet az optikai asztalon
megvaldsitani. Ebbo6l a szempontbdl hatranyosabb az 1. elrendezés, amely két, egymastol
figgetlentl allithaté optikai elembdl all. Ez nem csak azt jelenti, hogy a tényleges beallitas
nehézkes. Szamolasaim szerint abban az esetben, amikor a teleszkép lencséinek fékusztavolsaga

nem egyezik meg egymassal, a legjobb id6beli atfedést megvalositd lencsepoziciot nem lehet
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pusztan az impulzusok térbeli atfedésének vizsgalatival megtalalni. Az f, # f, esetben az
optikai elemek optimalis helyzetét egyedil az elrendezés sugarkévetésen alapulé modellezésével
lehet meghatarozni. A tébbi elrendezésnél ugyanis mindig a legjobb térbeli atfedés esetén jon
létre a legjobb idébeli atfedés, igy az optimalis pozicidé beallitasahoz elegend6 megfigyelni a
nyalabok atfedését a mintan. Ezzel szemben a kicsinyitést megvalositéd teleszkopikus elrendezés
esetén az akromatikus lencséket egymastél a hatsé fokusztavolsagaik f;" + £ Gsszegével
megegyezé tavolsagra elhelyezve, és a mintat az optikai tengelyen ugy elhelyezve, hogy a
nyalabok a 4.7(b) abrahoz hasonlé moédon a legjobban atfedjenek, egymast6l nagyon eltérd
értékeket kaptam a szélsé  spektralis komponensek csoportkésésére. A lencsék kozotti
tavolsagot valtoztatva, és a mintat uUjrapozicionalva talaltam meg tobb Iépésben azt a
konfiguraciét, amelynél az id6beli atfedés a legjobb volt. Ezek a megvizsgalt esetek azonban a
térbeli atfedést tekintve egymassal azonosak voltak. Az, hogy ekkor a lencsék tavolsiaga
jelentésen eltért a flh + fzh értéktdl, azzal magyarazhatd, hogy a nyaldbok az optikai tengelytél
tavol, a lencsék széléhey kézel haladnak. Igy érthetd, hogy az optimalis helyzet miért tér el oly
jelentésen a paraxialis optika alapjan vart poziciotdl. Kompakt jellegikbdl kifolydlag, a
teleszkopikus  elrendezéshez képest a 2. elrendezés és a 3. elrendezés tobb el6nyos

tulajdonsaggal rendelkezik; konnyebben kivitelezhetéek, és a beallitasuk is egyszerabb.

1. TABLAZAT

A szamolt csoportkésés valtozas tubushossztol valé fiiggése 28,45 mm tiikérszeparacioja objektivnél

Tubush Vertikalis Horizontalis At (£s) a nyalab

ubushossz (M*X) (M*Y) M* / M* y
(mm) X Y

kicsinyités kézepén szélén

40 6.99 7.41 0.943 22 22

52 7.93 8.19 0.968 20 20

55 8.20 8.55 0.959 12 18

60 8.59 8.40 1.023 16 20

80 10.62 9.90 1.073 50 60

A mikroszkép objektivet tartalmazéd 3. elrendezés alkalmas ugyanazon optikai elemek
felhasznalasaval valtoztathaté racsallandoja dinamikus racsok gerjesztésére. A transzmisszios
racs és a tukros objektiv k6zotti tavolsag valtoztatasaval a leképzés kicsinyitése valtoztathatd. Az
1. tablazat egy alland6 tikorszeparacioja és valtozé tubushosszi  objektivre vonatkozo
szamolasi sorozat részleteit foglalja 6ssze. Abban a tartomanyban, ahol a A7 csoportkésés

valtozas a 20 fs-os érték alatt marad a nyalab kozepén, a mintaban gerjesztett dinamikus racs
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ricsallandojanak reciproka 390 és 490 vonal/mm ko6z6tt valtoztathaté folyamatosan, pusztin a
transzmisszios racs optikai tengelyen vald elhelyezkedés valtoztatasaval. A dinamikus racs
racsalland6ja sokkal nagyobb tartomanyon hangolhaté, amennyiben a objektiv tikreinek

szeparaciojat is megvaltoztatjuk.

At [fs]

10 1 1 1 1 1
0,95 1,00 1,05 1,10 1,15 1,20

MM
X y

4.12. abra A szamolt csoportkésés valtozas és a mikroszkoép objektivet tartalmazéd leképezd rendszer
asztigmiaja kozotti 6sszefiiggés.

A 4.12.4bra a 3. elrendezésnél szamolt csoportkésés valtozast mutatja a vertikalis és
horizontalis kicsinyitési tényezé hanyadosanak fiigevényében. A szamolt pontokra illesztett
gorbén az latszik, hogy a csoportkésés valtozasa akkor a legkisebb, amikor a rendszer altal
megvaldsitott leképezés asztigmia mentes. Tehat a csoportkésés valtozasat a mikroszkop

objektiv (igen kicsi) leképezési hibai okozzak, amelyek eredetét a 0. fejezetben targyaltam.

Ebben a fejezetben azt a munkamat ismertettem, amely soran dinamikus racsok
gerjesztésére alkalmas harom elrendezést vizsgalatam meg, ¢és hasonlitottam Gssze egymassal.
Meghataroztam a legrévidebb alkalmazhaté impulzushosszakat. Azt talaltam, hogy mindharom
elrendezés hasznalhaté 20 fs-os impulzusokat alkalmazé kisérleti technikdknal, az idébeli
felbontas enyhe csokkenése mellett. Amennyiben az elrendezések beallitasa hibatlan, a kevésbé
koltséges elemeket tartalmazd 7. elrendezés és 2. elrendezés  alkalmazasa tinik a legjobb

D

valasztasnak. A 2. elrendezéssel azonban csak M =1 nagyitasi tényezo6ji leképezés valosithatod
meg. Az 1. elrendezés kedvezétlen tulajdonsaga a beallitasi hibakra valé nagy érzékenysége, a
nehézkes kezelhet6sége, és az alkalmazott lencsék anyagaban fellépé anyagi diszperzié. A
3. elrendezés alkalmas nagy racsallandéjd dinamikus racsok keltésére. Tovabba elényos a
hasznalata nagy ismétlédési frekvenciaju fényforrasok esetén, mivel a leképezés soran 1étrej6vé

kicsinyités kovetkeztében novekszik a mintaban az intenzitast. A vizsgalatok két fontos tovabbi

eredménye egyrészt annak megallapitasa, hogy a kicsinyitést megvalosito 7. elrendezés esetében a
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lencsék optimalis pozicidjat csak sugarkovetésen alapuld szamolasokkal lehet meghatarozni,
masrészt annak megmutatiasa, hogy a 3. elrendezés leképezésének asztigmidja és az idébeli

felbontas kozott erds a koleséndsségi viszony.
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4.3 Késési id6 korrekcidja szogdiszperzioval rendelkezé optikai
rendszerek modellezésénél

Az el6z6 fejezetekben ismertetett modellezések soran hasznalt szamolasi modszer nem 4.
Optikai rendszerek modellezésével foglalkozé6 munkakban szamos példa talalhaté a
csoportkésés meghatarozasara, amely E.B.Treacy 1969-es kozleményében levezetett, a
(2.9) egyenletben megadott kifejezéssel, illetve annak egy adott geometriara jellemz6 specialis
alaka valtozataval szamol [13,18,75]. Az el6z6 fejezetben ismertetett munkam soran a

(2.13) egyenlettel  szamoltam. A  szamolasok soran a  (2.13) egyenletben  szerepld

differencialhanyadosokat két, egymashoz kozel fekvé A, és A, hullimhosszakkal, és az ezekhez

tartozé L(/?,l) és L(/lz) optikai athosszakkal szamolt

dn _ ”(’11)_”(/12)

dan (4.30)
di A-4

d_L — L(/Il )_L(/ﬂtz)

(4.3b)
di A -4

differencia hanyadossal kozelitettem.

Nyilvanvalo, hogy a (4.3) egyenlet csak azokra az esetekre érvényes, amikor a targytér egy
koz6s pontjaban eredé kilonb6zé hullimhosszd komponensek a képsikban ismét egy koézos
pontban taldlkoznak; azaz az optikai rendszer aberricié mentes, egyébként korrekcio
elvégzésére van sziikség. Ezt a problémat felismerve, kidolgoztam egy korrekcidos modszert [76].
A korabbi modellez6 szamolasaimat [73], ezuttal a korrekcidt alkalmazva, megismételtem. Azt
az eredményt kaptam, hogy a korrekci6 elhagyasabodl szarmazo hiba ezeknél az elrendezéseknél
nem haladta meg a 2 fs-ot, ami elhanyagolhat6 a feltételezett 25 fs-os impulzushossz mellett. Ez
a kis mértékd eltérés a szokasos és az 1j, korrekcids eljarassal kapott eredmények kozott

megmagyarazza, hogy a korrekci6 szitkségességét miért nem ismerték fel korabban.

Az  elkévetkezOkben bemutatom az altalam  kifejlesztett korrekcids eljarast, és
megmutatom, hogy vannak olyan optikai rendszerek, amikor ennek a korrekcids eljarasnak az
elvégzése elkeriilhetetlen. Ennek demonstralasara két optikai elrendezés esetén végeztem
sugarkovetésen alapuld szamolast a csoportkésés meghatarozasara korrekcié nélkil, illetve a
korrekciot alkalmazva. A modellként hasznalt optikai rendszereket az ultrarévid impulzusokat

alkalmaz6 dontétt impulzusfrontd gerjesztési elv megvalositasaval terahertzes impulzusok
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keltésére és detektalasara hasznaltuk, igy a kapott eredmények megbizhatésagat a kisérleti

eredményekkel val6 6sszevetéssel ellenérizhettem.

4.3.1 Korrekcios eljaras a csoportkésés szamolasara

Szogdiszperzioval rendelkezé optikai rendszerek esetén, amennyiben a rendszer altal
megvalositott leképezés nem tokéletes, az aberracié kévetkeztében a targy egy pontjabdl
szarmazo kulonboz6 hullamhossza sugarak elkeriilhetik egymast a képsikban. Ilyen helyzet
allhat el6 példaul, amikor egy véges spektralis savszélesség impulzus nagy karcolatstrdségi
reflexiés racson diffraktalédik. A szégdiszperzid kévetkeztében az impulzus kialénb6zé
hullamhossztsagi komponensei a térben szétteriilnek. Egy adott racs sz6gdiszperzidjat megadd

kifejezést a racsegyenlet
mA = d(sina +sin f) (4.4)
derivalasabol kapjuk meg:

=d,6'= m_ m
di - deosf yfi—(ma/d-sina)]?

, 4.5)

ahol ma diffrakcié rendje, d =1/G, a ricsallandd, a és B pedig a beesés és a diffrakci6

szoge. Az elsé diffrakciés rendhez tartozé kilonb6z6 komponenseket egy fokuszalod optikaval,
pl. gyGjtélencsével leképezve, a leképezé rendszer aberracidja kovetkeztében a kiilonb6zoé
hullimhossza spektralis komponensek nem egy pontban talalkoznak. Ezt szemlélteti a
4.13. abra, ami a probléma megértésének elésegitése érdekében sematikus jellegli és erésen
torzitott. Amennyiben a szokdsos médon hatirozzuk meg az egymashoz kozel es6 A4, és 4,
hullamhossza sugarparosra a (4.3) egyenlet differenciahanyadosait és azok értékével szamoljuk
a (2.13) egyenletbdl a csoportkésést, valoszinttlen 7 értékeket kapunk. Ennek oka az, hogy
nagyon kicsi A4 spektralis szeparacié esetén is a képsikban a sugarak kozotti tavolsag jelentGs,
igy a reflexids racs és a képsik kozott mért L, és L, tavolsag mar nem ugyanahhoz a
tazistronthoz tartozé optikai uthosszakat jelentik. Ezt az effektust kell kompenzalni gy, hogy
az optikai utakat metszik a két sugar altal bezart szog szégfelezGjére allitott merélegessel, majd

az igy kapott B’ metszéspont és P, képpont kozotti s, szakaszt kivonjuk az L, optikai

Uthosszbol, illetve a P, metszéspont és P, képpont kozotti s, szakaszt hozzaadjuk az L,

optikai uthosszhoz.
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413. abta A csoportkésés szamolasanak 1j moédszerét bemutaté vazlatrajz. A AA  spektralis

s res

modositani kell az s; szakasz kivonasaval, illetve az sz szakasz hozzaadasaval.

Szamolasaimban a sugarmeneteknek csak az XZ sikra esé vettletét vettem figyelembe.
Ezt az egyszerisitést az teszi lehet6vé, hogy szogdiszperzidval rendelkez6 rendszerek esetén a
leképezési hibak ebben, azaz a diszperzi6 sikjaban sokkal jelentésebbek, mint az arra merdleges
sikban, tovabba a szamolas ebben a sikban érzékeny a korrekcié hianyara, mivel az egy pontban
eredd kiilonb6z6 hullimhossza spektralis komponensek az X7 képsikban kertlik el egymast a
diszperzi6 kévetkeztében. Kiilonben természetesen a korrekcios eljarast mindkét sikra el kellene

végezni, ami egyuttal bonyolultabb szamolassal jarna.

4.3.2 Szoégdiszperzioval rendelkezd elrendezések

A 2.3.2 fejezetben ismertettem azt a gerjesztési elvet, amivel hangolhat6, nagy kiterjedésa
terahertzes sugarzas gerjeszthet6. A gerjeszté impulzusok impulzusfrontja egy reflexids racson
valé diffrakcié utan valt dontotté. Az gy 1étrejové impulzusfront délés és a  racs

sz6gdiszperzidja kozott a

tan y = 248 (4.6)

dA

Osszefliggés all fenn [55,77]. A racsnak a nemlinearis anyagba, esetiinkben egy 100 pm vastag
GaP kristalyba val6 leképezését tobbféle optikai rendszerrel meg lehet valositani. Kicsinyités

esetén a impulzusfront d6lésszége megnoévekedik a képsikban, a
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tany’ = M tany 4.7)

Osszefluggés szerint [64]. A szimuladcidkat két lehetséges fokuszald optikai elrendezésre végeztem
el; az egyik egyetlen gémbi lencsébdl allt, a masik vizsgalt elrendezés két konfokalis gombi
lencsébdl allo teleszkopikus rendszer volt. A 4.14. abra részletesen mutatja mindkét elrendezés
esetén a pumpald nyalab szélein és kézepén haladd sugarak menetét a racs és a minta kézott. A
feltintetett sugarak a 810 nm-es kozépponti hullimhossznak, illetve a feltételezett 30 nm-es
savszélességl hullimhossztartomany két szélsé komponensének felelnek meg, ami 23 fs-os
impulzushosszt jelent szekans hiberbdlikusz alakt impulzusoknal. A pumpa és proba nyalabok
impulzusai egymassal szoget bezarva érkeznek a racsra. Az abra sikjara esé vetiiletik fedi
egymast. A konyebb atlathatésag érdekében erésen torzitott a két séma; erre az abrazolasra a Z
optikai tengely és az arra merdleges X tengely menti tavolsagok kozotti jelentSs kiillonbség miatt

van sziikség.

4.14. abra A pumpalé nyalab kozéps6 és a két szélsé sugarmenete a koézépponti hullamhossznal
(folytonos vonal), valamint a hosszt (pontozott vonal), és a rovid hullamhosszu (szaggatott vonal)
spektralis komponensnél, amikor a reflexiés racsot (a) gébmbi lencsével, illetve (b) két gombi lencsébél
all6 teleszkoppal képezziik le.
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Mindkét elrendezés ugyanakkora, 3-as kicsinyitési tényez6ja szaggitalis kicsinyitést valosit
meg. Kereskedelmi forgalomban kaphatd, tipikusan nagy numerikus apertaraji gémbi
akromatikus lencsék adatait hasznaltam az elrendezések modellezésénél. Az egy lencsés
elrendezésnél a fékusztavolsag 50 mm volt (Linos AG katalégus: 23 2265). A teleszkopikus
elrendezés lencséi a kozeli IR hullimhosszra tervezett akromatikus lencsék voltak, és
toksztavolsagaik értéke 60 mm, illetve 20 mm volt (Edmund Industrial Optics katalogus
szamok NT45-798, illetve NT45-7806). A kell6 mértékd impulzsusfront d6lés elérése érdekében
1200 vonal/mm  karcolatstrlségt reflexids racsot hasznaltunk. A vizsgalt rendszereknél a
spektralis 6sszetevok szogi eltériilése olyan nagy mértékd volt, hogy a lencsék teljes numerikus
aperturajat kitoltotték a nyalabok. A nyaldbban egy bizonyos hulliamhosszu komponensnek
megfelel§ sugarak a lencséken az optikai tengelytdl jelentésen eltéré tavolsagokban haladnak at
¢és a rendszeren val6 athaladas soran az egyes nyalabok altal megtett utak nagy mértékben
eltérnek egymastol. SziikségszerGen, amikor a lencsék gombfeliletét nemcsak a paraxialis

tartomanyban hasznaljuk, a monokromatikus aberraciok is jelent&ssé valnak.

4.3.3 Eredmények

A szimulaciok soran mindkét modszerrel elvégeztem az impulzusok terjedésének modellezését a
két vizsgalt rendszerben. A csoportkésést egyrészt a 2.1.2 fejezetben ismertetett modszerrel
hataroztam meg, a tervezéprogram altal numerikusan szamolt optikai Gthosszakbol korrekcié
nélkil, masrészt a 4.3.1 fejezetben ismertetett Uj modszerrel, az optikai uthosszak értékének
szitkséges korrekcidjaval. A 4.15. abra ezeknek a szamolasoknak az eredményeit hasonlitja
Ossze. A csoportkésést a képsikban X tengely mentén az optikai tengelytél vald tavolsag
tiigevényében abrazoltam a 30 nm-es spektralis savszélesség szélén levé révid (folytonos vonal),
illetve a hossza hullimhosszu (pontozott vonal) spektralis komponensre, a 4.15.(a) abran az egy
lencsés elrendezésnél, a 4.15.(b) abran pedig a teleszkopikus elrendezésnél. A korrekcid nélkili
szamolasok eredményeit minden esetben fiiggbleges vonalkazassal jeloltem. Mindét

elrendezésnél a korrekciot alkalmazva a kapott impulzusfront d6lése kis mértékben csékken.

Sokkal szembetlinébb a kiilonbség a kétféle szamolassal kapott eredmények kozott, ha a
két széls6 spektralis komponens kézotti idébeli kiillonbséget vizsgaljuk meg. A 4.16.(a) abran az
egy lencsés elrendezésen athaladé révid és hossza hullimhossza spektralis komponensek
repulési ideje kozti kilonbséget tiintettem fel, abban az esetben, amikor az optikai uthosszakra
nem alkalmaztam korrekciot. A kulonbség az igy kapott csoportkésésekben 1 ps korili. Ez a

valészinatlentl nagy érték 97 fs korili értékre csékken, a 4.16.(b) dbran lathaté moédon, a
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4.15. abra A szamolt csoportkésés a leképezett teriilet kozepét6l mért tavolsag fiiggvényében (a) az egy
lencsés, és (b) a teleszkopikus rendszer esetén. A vonalazott szimboélumok a korrekcio nélkiili szamolasi
eljarassal kapott gorbéket jelolik, mind a révid (folytonos vonal), mind pedig a hossza hullamhosszu
(pontozott vonal) spektralis komponensek esetén.

korrekcié alkalmazasa utan. Az impulzus ezen id6beli kiszélesedése egyrészt az anyagi
diszperziobdl szarmazik. Kiszamoltam az egy lencsés elrendezés akromatikus lencséjénél felléps
anyagi diszperziobol szarmazé csoportkésés kilonbséget a két vizsgalt hullimhossznal. Az

optikai tengelyen haladé sugarak esetén ez az érték 40 fs.

A 4.16. abrahoz hasonléan, a 4.17. abra a kétféle szamolasi médszerrel meghatarozott
csoportkésés kiilonbséget mutatja a két lencsébdl allo teleszképikus rendszerre. Ebben az
esetben a két szEls6 spektralis komponens csoportkésésének korrekeid nélkil kapott 680 fs-os
értéke 113 fs korili értékre csokken. Ezeknél a hullimhosszaknal a két akromatikus lencse

anyagi diszperzi6jabol szarmazo csoportkésés killobség 111 fs.

Mindkét elrendezés esetén a csoportkésés kilonbség a nyalab keresztmetszete mentén
kozel allando értékd, a valtakozas nem haladja meg a 4 fs-ot. Ennek koszonhetéen az optikai
rendszereken valé athaladaskor kialakulé csoportkésés kilonbség hagyomanyos impulzus

kompresszorokkal megsziintetheto.
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4.16. abra  (a) A korrekcié nélkiil, illetve (b) a korrekciéval szamolt csoportkésés kiilonbség az egy
lencsés rendszer esetén.
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4.17. abra  (a) A korrekci6 nélkiil, illetve (b)a korrekciéval szamolt csoportkésés kiilonbség a
teleszkopikus rendszer esetén.
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4.18. abra  (a) A korrekcié nélkiil, illetve (b) a korrekciéval szamolt csoportkésés kiilonbség az egy
lencsés elrendezés esetén, a 100 um vastag minta kézepén (kordk), és a minta elsé (négyzet), illetve a
hatsé felilletén (haromszo6g). A kétféle modszerrel végzett szamolasokbol kapott (c) korrigalatlan, illetve
(d) korrigalt impulzus kiszélesedés a mintaban.

Az impulzus mintaban val6é terjedésének vizsgalata egy masik fontos szempont.
Szimulaciokat végeztem az egy lencsés elrendezésre, a csoportkésés meghatarozasara a 100 pm

vastag GaP minta kézepén, valamint 50 um-rel ezen sik el6tt, és utan, azaz a minta els6 és hatsé
feluletén. A 4.18.(a) és (b) abra ezen sikokban kapott csoportkésés killénbségeket abrazolja a
korrekcio nélkili, illetve a korrekciot alkalmazé modszerrel. A csoportkésés kilonbségének
megvaltozasa a minta elsé és hatso felilete koz6tt tulajdonképpen az impulzusok mintaban valéd
id6beli kiszélesedését adja meg. Ezeket a szokasos modszerrel, illetve a korrekcioval
meghatarozott AT, ; — AT, értékeket a 4.18.(c) és (d) dbra gbrbéi mutatjak. Osszehasonlitva
a két gorbérdl leolvashato értékeket a GaP anyagi diszperzidjabdl szamolt 16,2 fs-os id6beli
kiszélesedéssel, ismételten azt a kovetkeztetést vonhatjuk le, hogy az optikai uthosszakra
sugarkévetésen alapuld, szokasos eljarassal kapott értékek altalam kidolgozott korrekcidja az

ultrarévid impulzusok modellezésének megbizhaté modszere.
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Osszefoglalva, tovabbfejlesztettem azt a modszert, ami az ultragyors impulzusok
spektralis komponensei csoportkésését a geometriai optikai uthossz alapjan hatarozza meg.
Megmutattam, hogy az impulzusok terjedésének modellezésére szokasosan hasznalt médszer
hibas eredményeket adhat azon szogdiszperziéval rendelkezd rendszerek esetén, amelyek
leképezése nem mentes képalkotasi hibaktdl. Ezt a limitaciét els6ként ismertem fel.
Kidolgoztam egy eljarast, ami ezt a problémat kezeli, a sugarkévetésen alapuld szamolassal
kapott optikai athosszak korrekcidjanak altalam kifejlesztett modszerével. Két, terahertzes
impulzusok keltésére és észlelésére alkalmas optikai elrendezést, mint esettanulmanyt vizsgalva
megmutattam a korrekcidés modszer nélkilozhetetlenségét. A kidolgozott modszer megbizhatd

¢és hatékony eszk6z a femtoszekundumos optikai rendszerek karakterizalasara és optimalizasara.
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4.4 Dontott impulzusfrontu gerjesztésen alapulo elrendezések vizsgdlata

A 2.3.2 fejezetben ismertetett gerjesztési elv kisérleti megvaldsitasaval nagy felileten kelthet6ek
hangolhat6 terahertzes impulzusok. A terahertzes impulzusokat elallitd kisérletek egy részéhez
az el6z6 fejezetben ismertetett, illetve ahhoz hasonl6é szamolasok elvégzésével [63,78], egy
részéhez pedig kisérleti munkdmmal is [79] hozz4jarultam®. A modellezés soran az volt a feladat,
hogy megtalaljam azt az optikai rendszert, amely a lehetd legidealisabb leképezést valositja meg
a kiulonb6z6 nemlinearis kristalyok esetén. Ezen modellezé szamolasaim alapjan megépitett
kisérleti elrendezésekkel kétféle tipusu mérérseket végeztink; a keltett terahertzes impulzusokat
egyrészt a nemlinearis kristalyban detektaltuk pumpa-proba tipust mérésekkel, masrészt a

keltett sugarzast a kristalyon kiviil bolométerrel mértiik.

4.4.1 Terahertzes impulzusok elGallitasa és detektalasa GaP kristalyban

A 4.3 fejezetben esettanulmanyként targyalt optikai rendszerek vizsgalatahoz az a kisérletsor
adta a motivaciét, amit Hebling Janos kezdett el terahertzes sugarzas keltésére és detektalasara a
dontott  impulzusfrontd  gerjesztési technikaval, GaP kristalyt hasznalva elektrooptikai

anyagként.

HL
R / I " PK
Nyo%;‘E

M

OR 3 L

4.19. abra  Terahertzes sugarzas keltésére és detektalasara szolgalo kisérleti elrendezés sémaja: a L
Ti:zafir 1ézer impulzusai a diszperzié kompenzalasara egy PK prizmas kompresszoron haladnak at. Az
50%-0s NyO nyalaboszt6 enyhe dblése a pumpa és probanyalabokat térben elvalasztja egymastol (ezek
rajz sikjara esé vetiilete fedi egymast). A proba nyalab egy gyorsan szkennelheté KE késleltetd egységen
halad keresztiil. Egy HL hengerlencse fokuszalja a pumpalé és proba nyalabot a R reflexios racsra, ami
létrehozza a nyalabok impulzusfrontjanak délését. A racs képét a M mintara a OR optikai rendszer
képezi le. A proba nyalabok transzmissziojat egy D detektor méri.

A 4.19.4abran az ezt megvalosité kisérleti elrendezés sémaja lathaté. A 810 nm
kozépponti hullimhosszua, 25 fs-os, 350 mW atlagos teljesitményl getjeszté 1ézerimpulzusok
forrasa egy Ti:zafir 1ézer volt, amely 76 MHz ismétlédési frekvenciaval mikodott. A pumpald

impulzusok altal keltett fonon polaritonok jelenlétét valtoztathaté késleltetésd, a pumpald

2 Ezen fejezetben ismertetett kisérleti eredményeink egy része még nem jelent meg, jelenleg publikalas alatt all.
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impulzusokkal megegyez6 proba impulzusok transzmissziéjat mérve észleltik. A pumpa és
proba nyalabok egy 1200 vonal/mm karcolatsirliségl reflexios racson diffraktalodtak. A racs
el6ttt 150 mm  fokusztavolsagi hengerlencse mindkét nyalabot egy horizontalis vonalla
fokuszalta a racsra. A diffrakcié kovetkeztében létrejové impulzusfront délést a mintaba
leképez6 rendszert az abran ,optikai rendszer’-ként jeloltem. Az els6ként megépitett

rendszertben egy f =50 mm-es lencse képezte le a ricsot a GaP kirstilyba. A leképezés

korilbelil haromszoros kicsinyitést valositott meg. A fonon-polaritonok egy 130 um vastag
GaP kristalyban gerjesztédtek, amely feliletének orientacidja [111] volt. A transzmittalt proba
nyalabot egy monokromator a spektralis 6sszetevéire bontotta, amit ezek utan egy fotodidda
detektalt. A proba késleltetését tobb ezerszer szkennelve, a fotodidda jelét egy szamitogép

rogzitette és atlagolta.
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4.20. abra A transzmisszié mért fiiggése a proba impulzus késleltetésétdl y=39,3° d6lési szog esetén. Az
inzert e figgvény spektrumat mutatja: A 0,44 THz széles spektrum maximumat 10,16 THz frekvencianal
meértiik.

Ezzel a rendszerrel mért mérési eredményt mutatja a 4.20. dbra: a gérbe a proba nyaldb
transzmissziojat abrazolja y =39,3° délésnél. A jol megfigyelhets 98,4 fs periddusu oszcillaciot
a generalt transzverzalis optikai fonon-polaritonok okoztak. A 10,16 THz-es frekvencia jo

egyezést mutat a sebességillesztést kifejez6 (2.25) egyenletbdl, és a polariton diszperzidjat leird
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(2.14) egyenletbdl 39,3%-0s dolési szognél szamolt 10,12 THz értékkel. Az abra inzertje a
tarnszmisszié id6beli lefutasanak Fourier transzformaltjat mutatja. Ezt a polariton 0,44 THz
széles jele domindlja. A racs leképezésének kicsinyitését, ezaltal y értékét 30-65° tartomanyban
valtoztatva, a mérések szerint 9,0 és 10,7 THz kozott lehetett az eléallitott polaritonok
frekvencidjat hangolni. A racsot nulladrendben hasznalva, y =0° d&lés esetén csak a

longitudinalis optikai fononok altal okozott oszcillaciot lehet a jelben megfigyelni.

Az elsé kisérletekben hasznalt, egy lencsébdl all6 elrendezésre vonatkozé modellez6
szamolasaim eredményeit a 4.3.3 fejezetben targyaltam. A szimulacié soran kapott
eredményeimet megerdsitették a  kisérletek: az ultrarévid impulzusok szélsé  spektralis
komponensei kozott felléps, koézel allandd csoportkésés érték kompenzalhatd, az ultrarévid
impulzusok az id6beli felbontas jelentés romlasa nélkil leképezhetéek a mintaba, amit a keltett

polaritonoktdl szarmazo jel j6 minésége meggyéz6en mutat.

reflexios
racs

,

mikroszkop objektiv
NA=0,5; f=13,4 mm

4.21. abra  Mikroszkop objektiv hasznalata a terahertzes kisérleti elrendezés optikai rendszereként.

A dinamikus racsok keltésével kapcsolatos kisérletek, valamint ezzel kapcsolatos
modellez6 szamolasaim azt mutattak, hogy a tikrés mikroszkop objektivvel el6nyos
tulajdonsagt leképezés valdsithaté meg ultrarévid impulzusok mintan valé keresztezésére.
Ennek alapjan vet6dott fel mikroszkép objektiv alkalmazasanak lehetésége a dontott
impulzusfrontd technikanal. A 4.21. abran a nyalabok menete lathaté a mikroszkép objektiven
keresztil a racs és a minta kozott. A sematikus abra jol mutatja, hogy a kisebbik tiikor kitakarja
az optikai tengely kozelében haladé sugarakat, igy az objektivet az optikai tengelyrél kidontve
kell alkalmazni. Ennek koévetkeztében a kristalyt is kissé megdontve kell elhelyezni, hogy a
felilete merdleges legyen a beesé sugarakra. Az eredmények Gsszevethet6ségének érdekében a
szamolasok soran a 4.3.2 fejezetben ismertetett optikai rendszerekkel megegyezé leképezést

akartam megvizsgalni. Miutin a 1200 vonal/mm karcolatstrliségli racs nagy szoégdiszperzidja
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miatt a spektralis komponensek oly nagy mértékben szérédnak szét, hogy az objektiv
aperturajaba nem férnek bele, ezért 600 vonal/mm karcolatstistiségl raccsal szamoltam, és ugy
allitottam be a récs és a mikroszkép objektiv kozotti tavolsagot, hogy az M~ =6 kicsinyitési
leképezésnek feleljen meg. A impulzusok feltételezett tulajdonsigai megegyeztek a korabbi

modellben hasznalt adatokkal (Isd. 4.3.2 fejezet).
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4.22. abra A tiikros objektivet tartalmazo6 rendszernél a szamolt csoportkésés a optikai tengelytél valo
tavolsag fiiggvényében a képsikban.

A 4.3.1 fejezetben ismertetett eljarassal meghataroztam az impulzusok széls6 spektralis
komponenseinek csoportkésését. Az {gy kapott eredményt a 4.22. abra mutatja. J6l lathato, hogy
a spektralis savszélesség két sz€lsé hullimhosszahoz tartozé impulzusfrontok keresztezik
egymast. Mivel a csoportkésés kiilonbség nem allandé az impulzus keresztmetszete mentén,
hanem a +60 fs illetve a —95 fs értékek kozott folyamatosan valtozik, az impulzusok kiilonb6z6
spektralis komponenseinek egymastél valé lemaradasat, illetve elSresietését nem lehet a
szokasos kompenzacios modszerekkel kiegyenliteni. Megvizsgaltam azt is, hogy a csoportkésés

kilonbség hogyan fligg a képsik (azaz a GaP minta) feliiletének délésétol. Azt tapasztaltam,

hogy az optimalisnak talalt értékt6l +1°-kal valé elforditdis mar jelentésen befolyasolja a

csoportkésés kilonbség értékét, annak 15-20%-o0s névekedését okozva.

Ez az eredmény azt vetitette el6re, hogy bar az optikai rendszer nem tartalmaz olyan

elemet, amelynek anyagi diszperzidjanak elénytelen kévetkezményeivel szamolnunk kellene, a
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leképzés soran az impulzusok olyan jelentSs id6beli torzulast szenvednek, ami miatt nem tdint
alkalmasnak terahertzes impulzusok keltésére. Tovabba a beallitast megneheziti a minta

pozicionalasa altal megkdvetelt pontossag.

A mikroszkép objektiv alkalmazasaval végzett kisérleteink soran tapasztaltak egybeestek a
modellezésem eredményei alapjan vartakkal. A 600 vonal/mm katcolatstirtiségi racsot reflexids
objektivvel (Coherent katalégus szam: 25-0555) leképezve a GaP kristalyba hatszoros
kicsinyitést megvaldsitva sikertilt ugyan terahertzes impulzust kelteni, (lasd 4.22. abra); a mért
jelek azonban azt mutattak, hogy a keltett GaP polaritonok minésége elmaradt az egy lencsét

alkalmazo optikai rendszerrel kapott eredményektél.
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4.23. 4bra A transzmisszié mért fiiggése a proba impulzus késleltetésétdl y=23,5° dblési sz6g esetén. A
0,99 THz széles spektrum maximumat 9 THz frekvencianal mértiik.

4.4.2 Terahertzes impulzusok elfallitasa LiNbO3 és LiTaO3 kristalyban és a
sugarzas kristalyon kiviil valé detektalasa

Terahertzes impulzusokat allitottunk el6 LiNbO; és LiTaOj; kristalyban is. Célunk az volt, hogy

ezuttal a sugarzast ne elektrooptikai mintavételezéssel detektaljuk a kristalyban, hanem

kozvetlenil a kibocsajtott sugarzast mérjik. Emiatt esett a valasztas a GaP helyett olyan

kristalyokra, amelyekben nagyobb hatékonysaggal lehet terahertzes sugarzast kelteni. A LiNbO,

¢és LiTaO; ferroelektromos kristalyokat széles korben alkalmazzak optikai, nemlinearis optikai és
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elektrooptikai tulajdonsagaik kilondsen elényds kombindcidja miatt. Szamunkra a nagyobb

nemlinearis optikai egylitthatéjuk miatt voltak vonzoak.

A kisérletek tervezése soran meg kellett hataroznunk, hogy a kristaly két kritikus feltlete
milyen széget zarjon be egymassal. A kristily azon felilete, amelyen a gerjeszté lathato
tényimpulzus belép merdleges kell, hogy legyen a lathaté fény fazisfrontjara, mig az a felilete,
amelyen a terahertzes sugarzas kilép ismét merdleges legyen a terahertzes sugarzas terjedési
iranyara. A 4.24. abran is lathaté moédon ez azt jelenti, hogy a két feliilet altal bezart szognek
meg kell egyeznie a gerjeszt6 impulzus impulzusfrontjanak yp délésszogével a kristalyban.
Ismerve egy adott kristily n,” csoporttérésmutatéjit a getjeszté impulzus kozépponti
hullimhosszanal, meg lehet hatarozni azt a y impulzusfront délést, ami az altalunk kivalasztott

frekvenciaja terahertzes sugarzast gerjeszteni tudja - a 2.26 egyenlet alapjan:

y= cos_l( " j (4.8)
Aryr

ahol ny, a kristaly anyaganak térésmutatoja a keltett terahertzes sugarzas hullamhosszanal. Az

impulzusfront ¥’ délése a levegSben a

' =t (ny) 4.9)

Osszefliggésbbl szamolhat6. Az optikai rendszernek, ami a gerjeszt6 impulzust leképezi a
kristalyba ekkora impulzusfrontd6lést létrehozé szégdiszperzidval kell rendelkeznie. A leképezé
rendszer szogdiszperzidja a (4.6) egyenletbdl hatarozhaté meg, illetve az impulzusfront délését

kicsinyitést megvaldsité leképezéssel tovabb lehet névelni a (4.7) egyenletnek megfelelGen.

lathato fén
y impulzusfront

terahertzes sugarzas

4.24. abra A nemlinearis kristalynak a gerjeszté lathat6é fényt fogado, illetve a terahertzes sugarzast
kibocsato feliilletének szoge megegyezik az impulzusfront d6lésének y szégével a kristalyban.
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Ezek alapjan a kétféle kristalyra meghataroztuk azt az optikai elrendezést, ami az altalunk

kivalasztott frekvenciaju terahertzes impulzusok el6allitasahoz a legmegfelel6bb.

A LINbO; kristaly esetén 1-2 THz frekvenciaja sugarzas keltéséhez a kristalyban az
impulzusfront délésének ¥ =63°, mig a levegében ' =78° nagysiginak kell lennie.
Szamolasaim alapjan a 2000 vonal/mm karcolatsir(iségli ricsra a gerjeszté impuzusoknak

o =062° beesési szog alatt kell érkeznie (ekkor a diffrakcié szoge [ =46°); a diffrakciot

kovetSen, az impulzusfront délés egy f, =60 mm és egy f, =30 mm lencsékbdl (Edmund
Industrial Optics katalégus szamok NT45-798, illetve NT45-788) all6 teleszképpal névelhetd
tovabb. Az optikai rendszer modellezését elvégeztem a 4.3.1 fejezetben ismertetett eljarassal, a
sziikséges  korrekciot alkalmazva. 800 nm  kézépponti  hullimhossza  és  AA =16 nm
savszélességli impulzusokat feltélelezve egyrészt a kristalyban fellép6 impulzusfrontdélésre
04,14°-0s értéket kaptam, mastészt a két sz€lsé hullimhossz komponens koézotti eltérés a 65 fs
és 68 fs értékek kozott valtakozott az impulzus keresztmetszete mentén. Osszevetve ezt a
teleszkop két lencséje, valamint a kristaly anyaganak csoportkésés diszperziéjabdl szamolt 63 fs
id6tartamu kiszélesedéssel azt az koévetkeztetést lehet levonni, hogy az optikai elemek altal
megvaldsitott leképezés elhanyagolhaté mértékben néveli az impulzusok kiszélesedését. A kozel
alland6é csoportkésés kiilonbség az impulzus két szélsé spektralis komponense koézott az

irodalombdl ismert technikakkal kompenzalhat6 [80].

A LiTaO, kristalynal 1.8 THz frekvenciaju sugarzas esetén y értékének 68°-nak, mig y'
értékének 80°-nak kell lennie. Ez megvaldsithaté ugyanazokbdl az optikai elemekbdl allo
rendszerrel, mint a LINbO; esetén. A kissé kilonbozé értékd létrehozandé impulzusfront
délést ugy allithatjuk be, hogy a racsra mas szogben érkeznek a nyalabok. Ebben az esetben a
beesési szogre @ =51°, a diffrakci6 szogére S =55° értéknek kell teljestilni. A modellezés soran

ismét visszakaptam a tervezett impulzusfrontdélést, masrészt megint egy kozel allandé értékd,

70 fs koruli kilonbséget kaptam a két szélsé spektralis komponens csoportkésésére.

Ezen szamolasaim alapjan allitottuk 6ssze a kisérleti elrendezéseket, amelyet sematikusan
mutat a 4.25. abra mindkét kristaly esetén. Egy 200 kHz ismétl6dési frekvenciaval mikodé
Coherent Rega 900 erésitérendszer néhany W] energiaja impulzusai diffraktalédtak egy
2000 vonal/mm karcolatstirliségi reflexiés ricson, amely létrehozza az impulzusfront délést. A
kettes kicsinyitési tényez6ja teleszképon athaladva a kristaly feliletére merdlegesen érkeznek a

gerjeszté impulzusok. Ezzel a felilettel az adott y széget bezaré masik kristalyfeliileten 1épett
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ki a terahertzes sugarzas. A mérések soran a terahertzes sugarzas atlagteljesitményét hitelesitett,
St bolométerrel mértitk (Infrared Laboratories Inc. egység szam: 1091 Kompozit tipusa Dewar:

1369, el6er6sits: 950).

L
Cs f=1000
- A
L V
2

4.25. abra  Kisérleti elrendezés terahertzes sugarzas keltésére, és kristalyon kiviil valé detektalasara: a L
lézer impulzusait Cs csopper szaggatja, és egy lencse fokuszalja a R reflexiés racsra, ami létrehozza a
nyalabok impulzusfrontjanak délését. A racs képét a K kristalyba egy teleszkopikus rendszer tovabbitja. A
kristalybol kilépd terahetzes sugarzast bolométerrel mértiik.

A LiINbOj kristallyal, 200 mW pumpal6 atlagteljesitmény esetén 2 pW atlagteljesitményt
terahertzes sugarzast mértink, amelyb6l 10 p] impulzusenergiat és 10 W csuicsteljesitményt
szamoltunk. A terahertzes nyalab divergenciaja 60 mrad volt vizszintes és fliggbleges iranyban
is. A LiTaO; kristaly esetén két nagysagrenddel kisebb atlagteljesitmény( terahertzes sugarzast
mértiink. A jelentSs eltérésnek tobb oka lehet. Egyrészt a LiTaO; kristalynak nagyobb az
abszorpcidja a terahertzes tartomanyban, masrészt pumpalé impulzusok leképezésekor a
kristalyon a pumpalé foltméret kisebb volt. Ezen kivil a szamolt beesésé és diffraktalt
szbgparos nagyon kozel esett egymashoz, igy a kisérleti megvaldsitaskor ettdl eltéré szégekkel
tudtuk csak a bees6 és a ricson diffraktalt nyalab térbeli szeparaciéjat megoldani (o =45°,

B =64°). Nyilvanvald, hogy az igy megvaldsitott impulzusfront délés eltért a szamolt értéktdl.

A két kristalyfeltlet igy nem a megfelel szogben volt lecsiszolva, azaz a keltett terahertzes
sugarzas nem a feliletre merSlegesen 1épett ki a kristalybol, aminek kovetkezménye lehetett a

lényegesen gyengébb jel.

A terahertzes sugarzas kilonb6z6  kristalyokban  valé  eléallitasara, valamint
karakterizalasara iranyuld kisérletek jelenleg is folyamatban vannak. A LiNbO; kristalyra
vonatkozé  részeredményeinkhez hasonléan magas értékeket eddig nem  mértek
szobahémérsékleten. Az eredmények megvalésulasahoz az optikai rendszerek megtervezésével

és a kisérleti munkaban val6 részvételemmel jarultam hozza.
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5 OSSZEFOGLALAS

1. Dinamikus rdcsok ultragyors gerjesgtésére alkalmas elrendezés modellezését és optimalizalasat végegtem el

sugdrkovetésen alapuld szamoldsokkal [65].

Egy holografikus racsnak reflexios objektivvel torténd leképezésével nagy idéfelbontasu
méréseket lehet6vé tevé dinamikus racsot lehet gerjeszteni femtoszekundumos
impulzusokkal. Impulziv médon gerjesztett Raman spektroszképiai mérések demonstraltak,
hogy az elrendezés alkalmas nagy és valtoztathat6 racsallandoéju dinamikus racs gerjesztésére
femtoszekundumos id6felbontas mellett. A kisérleti Gsszeallitas modellezése soran azt
talaltam, hogy az elrendezés 25 fs-nal révidebb impulzusok hasznalatat engedi meg az
id6beli felbontas jelentés romlasa nélkul. A kisérletek soran kapott eredmények

megerdsitették modellezé szamolasaim eredményeit.

2. Szdmolasaim alapjan  elvégeztenr  ultrarovid impulzusokkal gerjesztett tranziens racsok  pumpdldsi

elrendezéseinek dsszehasonlitd vizsgdlatdr [73).

Dinamikus racsot létrehozé optikai eljarasok killonb6z6 moédon allitjak elé és iranyitjak az
interferal6 nyalabokat a mintara. A vizsgalat tobbek kozott valaszt adott arra, hogy az
irodalomban ultragyors folyamatok pumpa-proba mérésére alkalmazott pumpalasi
elrendezések idébeli felbontasanak mik a hatarai, milyen a nyalabok térbeli atfedésének
mindsége, valamint arra, hogy a beallitasi hibakra valé érzékenység hogyan befolyasolja az
elrendezések hasznalhatésagat, kilénos tekintettel a nagy és valtoztathatd racsallandoju

dinamikus racsok keltésére.

Ramutattam, hogy az 1:1-t6l eltéré mértékd leképezést megvaldsitd teleszkopikus rendszer
esetén a legjobb idSbeli felbontast biztositd lencsetavolsagot csak sugarkovetésen alapuld

modellszamolasokkal lehet megtalalni.

Megmutattam, hogy a mikroszkoép objektivet tartalmazoé rendszernél az idébeli felbontas és

a leképez6 rendszer asztigmatizmusa kozott szoros kapcsolat all fenn.

3. Kidolgoztam egy olyan eljdrdst, amely lebetové teszi leképezési hibdval rendelfezd rendszerek esetén is a
csoportkésés meghatdrozdsdt a geometriai tithossy alapjan. E3 a geometriai optikdn alapuld middszer
meghizhat és hatékony eszkiz a femtoszekundumos impulzusokat alkalmazd optikai rendserek térbeli és
idobeli tulajdonsagainak vigsgdlatihoz. A korrekcid s3iikségességét terabertzes sugdrids keltésére és

detektildsdra alkalmas optikai elrendezésefe modellezésével demonstriltam [70).
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4.

Egy impulzus spektralis komponenseinek csoportkésését az altaluk megtett geometriai
uthosszbdl lehet meghatarozni. A csoportkésés szamolasara altalanosan hasznalt képlet csak
az aberraciémentes optikai rendszerekre érvényes. Amennyiben a rendszer leképezése nem
mentes képalkotasi hibaktdl, korrigalni kell a sugarkévetésen alapulé szamolasokbol
szarmazé uthosszakat. Megmutattam, hogy bizonyos rendszerek esetén, mint amilyen
példaul a nagy szogdiszpezidju, dontétt impulzusfrontd ultrarévid fénynyalabot alkalmazé

gerjesztési elrendezés, ennek a korrekcionak az elhagyasa komoly hibakat okoz.

A szdmoldsaim alapjan elvégegtem hangolhato terabertzes impulusok keltésére és detektdldsara alkalmas
optikai rendszerek elemzését. Exzel hozzdjarultam annak kisérleti demonstrilasahoz, hogy a dintitt
impulusfrontii gerjestésen alapuld elrendezéssel valtogtathatd frekvencidji terabertzes sikbulldm dllithato
eld [78].

Doéntott impulzusfrontd  ultrarévid fénynyaldbot alkalmazé  gerjesztési  elrendezésekkel
fonon polaritonok sebesség-illesztett impulziv gerjesztését valdsitottuk meg. Az
impulzusfront délését a fénynyalab reflexios racson vald diffrakcidjaval lehet kivaltani, am a
kivant  szogdiszperzié leképezését a nemlinearis anyagba tobbféleképpen lehet
megvaldsitani. Eltéré optikai elemeket tartalmazé leképezé rendszerek modellezését és
optimalizalasat végeztem el tObbféle nemlinearis kristalyra. Ezen szamolasok alapjan
Osszeallitott kisérleti elrendezésekkel terahertzes sugarzast allitottunk elé és detektaltunk

GaP, LINDbO; és LiTaO, kristalyokban.
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6 SUMMARY

1.

I have performed the modeling and optimization of an optical setup for the excitation of dynamic gratings

based on ray-tracing calenlations [65].

The holographic grating-reflecting microscope objective setup can be used for the
excitation of dynamic gratings by ultrashort light pulses, making measurements with high
time resolution possible. Impulsive stimulated Raman scattering experiments demonstrated
that the arrangement is capable of creating dynamic gratings with high and variable grating
groove density with femtosecond time resolution. Modeling calculations have shown that
the setup can be used for experimental techniques that use pulses as short as 25 fs without
significant deterioration of the time resolution. The simulation results were confirmed by

experimental work.

Based on my modeling calenlations, 1 have investigated and compared the ability of three optical setups to

create dynamic gratings [73].

Optical techniques involving the generation of dynamic gratings differ in the way in which
the interfering beams are created and directed onto the medium. The investigations of
pumping arrangements used for pump-probe experiments revealed the limits of the
applicable pulse duration, the quality of the spatial overlap of the pulses, the sensitivity of
the setups for alignment errors, having a special emphasis on the ability of the setups to

create dynamic grating with variable grating groove density.

It was shown that for imaging with a demagnification ratio other than 1:1 with the
telescopic system, the optimal position of the lenses corresponding to the best time

resolution can only be found by ray-tracing calculations.

It was found that a strong correlation exists between the time resolution and the

astigmatism of the setup consisting of a microscope objective.

I have developed a method to determine the group delay of the spectral components of a pulse from their
geometrical optical length in case of setups having angular dispersion and imaging errors. This technique,
which is based on geometrical optics, is a reliable and effective tool for the investigation of the spatial and
temporal characteristics of femtosecond optical systems. 1 have analyzed optical arrangements used for the

generation and detection of terahert3, pulses to demonstrate the indispensability of the new technique [70].

The group delay of the spectral components of a pulse can be determined from their optical

path length. The commonly used formula to determine the group delay is only valid for
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aberration free optical systems. In case the system has imaging errors, the optical paths
lengths obtained from ray-tracing calculations should be corrected. It was shown that the
negligence of the correction causes significant errors for certain systems having high angular
dispersion, such as the pumping arrangement applying ultrashort pulses with titled pulse

front.

On the basis of my calenlations, 1 have analyzed optical systems used for the generation and detection of
tunable terabertz pulses, thus contributing to the experimental demonstration of the capability of the tilted-

pulse-front technique to generate plane waves with tunable frequency in the terabertz range [78].

Phonon-polaritons were generated impulsively with a pumping arrangement using pulses
with tilted pulse front. The tilt of the pulse front was introduced by diffraction off a
reflective grating; however, there are different ways of imaging the grating onto the
nonlinear material. Various imaging systems comprised of different optical elements for
different nonlinear crystals were modeled and optimized. On the basis of these calculations
the experimental systems were built and velocity-matched efficient ultrashort THz pulse

generation was achieved in GaP, LiNbO; and LiTaO; crystals.
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