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Bevezetés

Bevezetés

Az optikanak napjainkban igen népszeri és sokak altal miivelt 4ga a nemlinearis
optika. Az egyik legismertebb és széles korben hasznalt nemlinearis és elektrooptikai
anyag a LiNbO; (LN). Optikai frekvencia-atalakitoként, holografikus taroloként,
piezoelektromos sziirdként egyarant hasznaljak tomb és hulldmvezetd formaban is.

Ph.D. hallgatoként részt vettem egy projektben, melynek célja periodikusan
polarizalt LN (PPLN) kristalyok hazai eldallitdsa optikai frekvencia-atalakitokban
torténd alkalmazdsokhoz. Ehhez a kristalyok koercitiv erejével és a nemlineéris optikai
tulajdonsdgaival kapcsolatos atfogd vizsgalatok elvégzésére van sziikség. A koercitiv
erd6 meghatarozasa a polarizalasi folyamat szempontjabol, a nemlinearis optikai
tulajdonsagok vizsgalata pedig az alkalmazds szempontjabol fontos. A LN-ban
barmilyen eredetli fényindukalt torésmutato-valtozas az optikai frekvencia-atalakitas
szempontjabol hatranyos, ugyanis a nyaldb torzuldsdhoz vezet. Munkdm soran a LN-
ban indukalodott torésmutato-valtozasokat vizsgaltam. A kiilonbozo Osszetételi LN
kristadlyok novesztése az SZFKI Kristalytechnologiai Osztalyan tortént. Kisérleti
munkam tilnyomo részét a PTE Kisérleti Fizika Tanszékén, kisebb hdnyadat pedig az
SZFKI-ban végeztem. Ertekezésem célja a vizsgalatok, és azok eredményeinek a
bemutatasa, értelmezése.

Az anyagban az Ot ér6 fényintenzitds hatdsara bekovetkezd torésmutato-
valtozasnak tobbféle eredete lehet, ilyen pl. a Kerr-effektus, a fotorefrakcido vagy a
termooptikai effektus. 1991-ben M. SHEK-BaHAE és szerzOtarsai mérési eljarast
dolgoztak ki optikai nemlinearitdsok nagy érzékenységgel torténd meghatarozasara [1].
Ez annyit jelent, hogy a MW/cm’-es intenzitasszinten An = 107-es torésmutaté-valtozas
mutathatdé ki. A modszer a ,,Z-scan” nevet viseli, ahol a ,scan” sz6 a minta
szkennelésére utal, ami fokuszalt Gauss-nyalab fokuszsikjanak a kornyezetében
torténik. Az alapcikkben [1] ismertetett modszer nagyon korlatozott esetekben teszi
lehetdvé az alkalmazhatosagot. A mddszer érvényességi korének kiterjesztése azota is
folyamatban van.

A ,,Tudomanyos el6zmények” cimi fejezetet a LN optikai tulajdonséagaival, az
anyag eldallitdsaval kapcsolatos tudnivalok ismertetésével inditom. A fejezetben szo

esik a nemlinedris frekvencia-atalakitasrol, mint alkalmazasi teriiletrél, ugyanis ez
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implikalja a célkitizést. Ezutan a LN kristalyban fény altal indukalt térésmutatod-
valtozasokrdl szolok, melyek okozéi lehetnek a nyaldbtorzulasoknak.

A fejezet masodik alfejezete a vizsgalati mdodszerre vonatkozik. Mindenekel6tt a
Gauss-nyalabokkal kapcsolatos ismereteket foglalom 0ssze, amelyek sziikségesek
lesznek a késdbbiekben. Ezutan ismertetem a vizsgalati modszert irodalmi attekintés
alapjan, és szot ejtek néhany alkalmazasi teriiletrdl is.

A célok megfogalmazasa utdn kovetkezik a ,,Tudoméanyos eredmények”
ismertetése. A publikidciokban az egyes szerzOk eredményei kozott nincs teljes
Osszhang, ha ngy tetszik két taborba sorolhatok a szerzok. Ezért érdekesnek tlinik az
egyes elméletek Osszehasonlitd elemzése. Ezutan a sajat megfontoldson alapuld
modellnek és annak eredményeinek ismertetése kovetkezik.

Kisérleti eredményeim képezik a dolgozat legterjedelmesebb részét. Ezen rész
bevezetd fejezetében a mérési elrendezésrdl, a felhasznalt eszkdzokrdl €s a mintakrol
szolok. Olyan egymast kiegészitd méréseket végeztem az egyes mintakon, amelyek
alapjan egyértelmiien eldonthetd, hogy milyen effektusnak tulajdonithaté a benniik
indukalddott torésmutatd-valtozds. A vizsgalatok eredménye alapjan a mintékat
alapvetden két csoportra oszthatjuk: fotorefraktivakra, illetve olyanokra, melyekben a
torésmutato-valtozasnak termikus eredete van. Osszefiiggést allapitok meg a mintak
hovatartozdsa ¢és kémiai Osszetétele kozott. Az eredményeket nem a mérések
elvégzésének idorendi sorrendjében ismertetem, hanem ahogy a logikai felépités
megkivanja. Szot ejtek a mérés nehézségeirdl is.

A ,,Tudomanyos eredmények” c. részben olyan elméleti modellt is ismertetek,
amellyel a tisztdn termooptikai effektust mutatdé mintdk abszorpcios egyiitthatoi
meghatdrozhatok.

Dolgozatomat a klasszikus felépitéshez hiven a mérések és szamitasok soran

nyert eredmények 6sszefoglalasaval zarom.
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[. Tudomanyos elézmények

1. A LiNbO; jellemzése

1.1. Az anizotropia

A LN trigonalis szerkezetll kristaly. Az egyik jellemzdje az anyagnak, hogy
kettosen tord, ami szamos alkalmazasnak az alapja. A kettOs torés a kristalyszerkezettel
szoros kapcsolatban van. A jelenségnek a magyarazata elektrodinamikai alapokon
nyugszik. A kettés torésért felelds tulajdonsdg az anizotrépia. A kozegben az

elektromos eltolds és a térerdsség kozott a

D =¢E (1.1)

kapcsolat van, ahol & a szimmetrikus dielektromos tenzor. A kettds torés jelenségének
¢s az anizotropia egyeéb fontos kovetkezményeinek a megértéséhez a Maxwell-
egyenletek utjan juthatunk el. A részletes levezetés tobb helyen is megtalalhato [2-4],
ezért ezt most melldzom.

Tekintsiink egy végtelen kiterjedésli homogén, nem magneses, anizotrop
kozeget, melyben az (1.1)-ben leirt kapcsolat érvényes. A forrasmentes Maxwell-
egyenletek megoldésai a jol ismert sikhullamok, melyek az (1.1) feltétel figyelembe
vételével az alabbi érdekes tulajdonsdgokat mutatjak.

Az egyik érdekesség, hogy a hulldmterjedés iranya (k) nem egyezik meg az
energiaterjedés iranyaval (S), hanem pontosan akkora szoget zarnak be egymadssal,
mint az elektromos eltolas és a térerdsség. Ezt a szoget walk-off szognek nevezik,
amelyet az elektromos térerdsség iranya, és a dielektromos tenzor hatiroz meg. Az
energiaterjedés sebessége sem egyezik meg a hulldm fazissebességével, kozottik a

walk-off szog koszinusza teremt kapcsolatot. Tovabbd a k, E,D,S (hulldmvektor,

térerdsség, elektromos eltolas, Poynting-vektor) vektorok valamennyien merdlegesek a
H magneses térerdsségvektorra.
A masik kovetkezmény a sikhullam fazissebességére vonatkozik, melyet a

kovetkezd, un. Fresnel-egyenlet ad meg:
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> Ao —o. (1.2)

A fenti egyenletben u; a hulldmterjedés iranyvektoranak az i-edik komponense a

fétengelyrendszerben, v; az un. fOsebesség, ami v, =c/. /g, /¢, moédon hatirozhat6

meg, ahol ¢ a vakuumbeli fénysebesség. Fotengelyrendszerben az &€ tenzornak csak
diagonalis elemei vannak, ezeket jeloljik ¢, = ¢,,, &, = €,,,&; = &;; mddon, altaldnosan
g;-vel. A Fresnel-egyenletben v a hullimterjedés sebessége az adott irdnyban. Ennek a
negyedfoku egyenletnek minden terjedési irdnyra két pozitiv valés megolddsa van. Ez
azt jelenti, hogy a kristadlyban egy adott iranyban térténd terjedéshez két kiillonbozo
terjedési sebesség tartozik. Ez a kettds torés magyardzata. A két terjedési sebességhez
tartozd polarizaciok merdlegesek egymasra.

A legaltalanosabb esetben, amikor is mindhdrom f{8sebesség kiilonbozik

(& #¢, #&,), akkor kéttengelyli, amennyiben két fOsebesség azonos, akkor

egytengelyli, ha pedig mindharom fésebesség egyezd, izotrop kdzegrdl beszéliink. A
kristalyoptikai tengely pedig az a Kkitlintetett irdany, melyben mindkét, egymasra
merdleges polarizacio azonos fazissebességgel terjed.

Kettdsen toré anyagokban a hullamterjedés szemléletessé tehetd a torésmutatd

ellipszoid bevezetésével. Mivel &€ szimmetrikus tenzor, ezért a
€
D oxx, =1 (1.3)

Osszefiiggés teljesiil, ami egy ellipszoid feliiletet ir le, melynek tengelyei egybeesnek a
fotengelyekkel. A tengelymetszetek az n, =./¢,/¢, {fOtorésmutatok, az ellipszoidot

pedig torésmutatd-ellipszoidnak nevezziik. Adott irdnyban torténd terjedés esetén a
fazissebességeket a kovetkez6 modon hatdrozzuk meg a torésmutatd ellipszoid
segitségével. A terjedési iranyra merdlegesen felvesziink egy sikot, mely tartalmazza a
torésmutatd ellipszoid kozéppontjat. Ez a sik kimetsz egy ellipszist, melynek
fétengelyei n, illetve n, (lasd az 1.1. abrat!). A két merdleges polarizacid sebessége

pedig v, =c/n, illetve v, =c¢/n,.
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1.1. dbra. A fény terjedésének szemléltetése anizotrop kdzegben a torésmutato ellipszoid
segitségével

Egytengelyli kristalyban a torésmutato-ellipszoid forgasi ellipszoid, melynek
szimmetriatengelye a kristalyoptikai tengely. Ennek az a kovetkezménye, hogy a
torésmutato-ellipszoidbol kimetszett ellipszis egyik tengelye fliggetlen a terjedési
iranytol. Ezt ordinarius torésmutatonak hivjuk, a polarizaciot pedig, melyhez ez a
torésmutatd tartozik, ordinarius polarizacidnak. A masik torésmutatot, illetve
polarizaciot extraordinariusnak hivjuk. Az extraordindrius torésmutatd értéke viszont
fligg a terjedési iranytol (amit az optikai tengellyel bezart € szoggel jellemezhetiink,
ne(6)-val jeloljiik). Az ordinarius torésmutatora illetve az extraordindrius torésmutatod
maximalis értékére pedig az n, illetve n. jeloléseket hasznaljuk (ezek a torésmutatod-
ellipszoid fotengelyeinek félhosszai). Az adott terjedési iranyhoz tartoz6 extraordindrius

torésmutatot pedig az

1 sin’0 N cos’d
n(0)"  n; n,

€

(1.4)

Osszefiiggéssel adhatjuk meg. Amennyiben n, < n., akkor pozitiv, ellenkezé esetben

negativ egytengelyt kristalyrol beszéliink.
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A hétféle kristalyrendszer jellemzdi egyértelmiien meghatdrozzak a kettds torés
jellegét. A kobos kristalyok optikailag izotropok, nem kettOstordk. A trigonalis, a
hexagonalis és a tetragonalis kristalyok egytengelytiek. A triklin, az ortorombos és a
monoklin kristalyok kéttengelylick. A LN negativ kett6stord kristaly, torésmutatoi
kiilonosen nagyok, értekik n. = 2,242 39 illetve n, = 2,332 63, T = 300 K

hémérsekleten, A = 514 nm hullamhosszon [5].

1.2. A LiNbOj; nemlineéris optikai tulajdonsagai, alkalmazasai

Ha polarizalhat6 kozegben elektromos tér van jelen, akkor a polarizaci6 és az

elektromos térerdsség kozott a
P=¢,3E (1.5)

Osszefiiggés all fenn. Ez az egyenlet azonban csak ,kis” térerdsségek esetén érvényes, a
térerdsséget novelve érvényét veszti ez a linearis kozelités. Ekkor a polarizaciot, mint a
térerdsség fliggvényét sorba fejtjiik, és a kozelités mértékének megfelelden véges szamu

sorfejtési tagot vesziink figyelembe.
P=c,1" +1”E+31YE* +.)E. (1.6)

Vannak anyagok, melyek mar viszonylag gyenge elektromos tér hatdsara is nemlinearis
viselkedést mutatnak a polarizacidban, ezeket hivjdk nemlineéris optikai anyagoknak. A
sorfejtés kiilonbozo tagjai feleldsek a kiilonb6zd nemlinedris optikai folyamatokért. A

linearis tag egyiitthatja a kordbban mar definidlt térésmutatéval van kapcsolatban.
Mivel y© +1=¢/¢g,, atorésmutatdé n=-/ " +1. Ezt a késébbiekben gyakran linearis
torésmutatd néven fogom emlegetni, jelolésére pedig az ny szimboélumot tartom fenn.
Anizotrop esetben pedig §'" megfelelé fotengely-rendszerbeli elemei szerepelnek a 6

torésmutatok kifejezéseiben.
Valamennyi nemlinedris optikai folyamat leirasanal a kovetkezé6 modon jarunk

el. Az (1.6) egyenletben szerepld polarizaciot felbontjuk lineéris tag és nemlinedris
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tagok Osszegére (P=g,,"E+P ). A problémat a Maxwell-egyenletek iranydbol
kozelitve olyan hullamegyenletet kapunk, melynek forrasa a nemlinedris polarizacié. Az
egyenletek levezetését és a kiilonbozé nemlinearis optikai folyamatok vizsgalatat
mell6z6m ugyanis jelen dolgozatnak nem ez a célja.

A masodrendii nemlinedris optikai folyamatok sordn a nemlinedris polarizaci6 a
sorfejtés masodik tagjaval egyezik meg. Ez a tag felelos az Osszeg- és kiilonbség
frekvencia, a masodharmonikus, a magasabb harmonikusok kozvetett uton torténd
keltéséért tovabba az optikai parametrikus erdsitésért (OPA). Ha @ ¢és
(kor)frekvenciaji komponens is jelen van a nemlinearis kdzegben, akkor 1étrejohet az
w;+ w, 0sszeg- illetve az w; — @, kiilonbségfrekvencia is. Ha az w; frekvenciaju
komponens intenzitasa sokkal nagyobb az @, frekvencidju komponens intenzitasanal,
akkor ez utébbi komponens intenzitdsa jelentdsen megndhet. Ez a folyamat az OPA. Az
optikai parametrikus oszcillator (OPO) egy rezonatorba helyezett nemlinearis

kristalybol all, melyben parametrikus erdsités torténik.

Nemlinearis
kristal
L H ristaly H
Pumpalas I U > U -
Zarotiikor Kicsatolé tiikor

1.2. abra. Az OPO sematikus vazlata

Az elrendezés vézlata a 1.2. abran lathatd. Gyakran azonban az ettdl eltéré Un.
gylrlirezonatort hasznaljak, melynek elénye, hogy megoldhato az, hogy a fény csak egy
iranyba jarja at a kristdlyt. Az @, komponens a visszacsatolds révén az anyagon
tobbszorosen 4athaladva jelentdsen erdsodhet. Az irodalomban az @; frekvencidju
komponenst ,,pump”-nak (pumpalas), a visszacsatolt @, komponenst ,,signal”’-nak (jel)
az w; — @, komponenst pedig ,idler’-nek nevezziik. A parametrikus folyamat sordn

fenn kell allnia az energia megmaradassal is sszhangban 1€évd

O, =0, + o, (1.7)
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Osszefiiggésnek, ahol a p, s, 1 indexek a pumpra, signalra illetve idlerre vonatkoznak. Ha

n(w;) o,

a hullamszamokat a szokasos kj = ! modon definialjuk, ahol j = p, s, i, akkor

c
elméletileg igazolhatod, hogy a fekvencia-atalakitas hatdsfoka a parametrikus erdsités

soran aranyos a

. 2( Aij
sin | ——
L2

%)

2

mennyiséggel [6], ahol L a nemlinearis anyagban megtett tdvolsag, valamint

(1.8)

Ak =k,—k,—k; . Az (1.8) Osszefiiggésbol egyertelmiien latszik, hogy a hatasfok akkor

maximalis, ha Ak =0, azaz

k, =k, +k. (1.9)

Ezt a feltételt fazisillesztésnek hivjuk, ami kifejezi az impulzus-megmaradést is.
Altalanos esetben a fazisillesztési feltételben a hullamszamokat hullamvektorokkal kell
helyettesiteni, az (1.9) egyenlet viszont valamennyi hullamvektort egyiranytinak tekint
(kolinearis fazisillesztés). A fazisillesztés megvalositasa a kettds torés kihasznalasaval
lehetséges. Mint lattuk, anizotrop kdzegben a hullam terjedési sebessége fligg a terjedési
iranytol, azon kiviil a polarizaciotol. Egytengelyli kristdlyban csak az extraordindrius
polarizacioji hulldm terjedési sebessége fiigg az irdnytol. A pump, signal és idler
polarizaciojanak, valamint a kozegben egy alkalmas irany [(1.4) egyenlet]
megvalasztasaval elérhetd, hogy az (1.7) és az (1.9) egyenletek egyarant teljesiiljenek
adott frekvencidju pumpalds és jel esetén. Amennyiben a fazisillesztés szoge
[(1.4) szerint] nem 90° kritikus fazisillesztésrél beszélink. Az ordinarius és az
extraordinarius torésmutatok fliggnek a homérséklettdl, ezért a hdmérséklet alkalmas
megvalasztasaval bizonyos hullimhosszak esetén a fazisillesztés szoge beallithatd 90°-
ra, vagyis un. nem kritikus fézisillesztést valosithatunk meg. Ezt az eljarast
hémérsékleti fazisillesztésnek hivjuk. Ez tobbek kozott azért is hasznos, mert ebben az

esetben a walk-off sz0g értéke zérus.

10
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A frekvencia-atalakitas hatasfokat tobbek kozott az anyag 4 szuszceptibilitas

: . 1
tenzordnak effektiv ért€ke is meghatarozza [6]. Gyakran hasznaljék a d, =5 ;(lglf)

jelolést, ahol d az anyag mdsodrendii nemlinearis optikai tenzora. A d.gr effektiv
értekek [7] felhaszndlasdval valamennyi kristadlyrendszerben meghatarozhatok. A
(matematikai értelemben) harmadrendi dtenzor egy masodrendii 3x6-os tenzorra
redukalhato figyelembe véve a dijx = diy; szimmetriat. Az indextomoritésekkel egy dix
matrixelemekkel reprezentalhatd tenzorhoz jutunk, ahol I =1...3, illetve K=1...6. Az 1
index esetén az 1, 2, 3 jelenti az x, y és z koordinatat, K esetén az 1, 2, 3 felel meg
rendre xx-nek, yy-nak és zz-nek, 4, 5, 6 pedig jelenti yz-t, xz-t és xy-t.

LN esetén a ds3 (d333) tenzorelem értéke kimagasldéan nagy a tobbihez képest,
érteke 30 pm/V [5]. Mivel a frekvencia-atalakitds hatadsfoka d.;r négyzetével aranyos,
ezért célszerll a polarizaciokat ugy megvalasztani, hogy valamennyien a kristalyoptikai
z iranyba mutassanak. Viszont, ha ezt igy tessziik, akkor a geometriai Uton tdrténd,
kettés torésen alapuld fazisillesztés nem alkalmazhat6. A hémérsékleti fazisillesztés
sem vezet utra a LN esetén. Ha viszont a polarizaciok nem a legmegfelelobb iranyutak,
lényegesen kisebb hatasfokot tudunk csak elérni. Tehat egyiittesen a fazisillesztés
megvaldsitdsa ¢és a legnagyobb értékli nemlineéaris optikai tenzorelem kihasznaldsa
problémat okoz.

Megmutattak, hogy a fent emlitett, kettds torésen alapul6 fazisillesztési modszer
helyett az un. kvazi-fazisillesztés is egy lehetséges alternativa melynek hatalmas elénye,
hogy a polarizaciok megvalasztdsaban szabadsagot élveziink. Konkrétan LN esetén
megmutattak [8], hogy a kristdlyban a mikrométer tartomanyba esé periodushosszi
domén-szerkezet alakithatd ki novesztéssel, vagy utdlagos polarizalassal. A szomszédos
tartomanyokban a nemlinedris optikai tenzorelem értéke ellentétes. Az igy eldallitott LN
kristalyt periodikusan polarizalt LN (PPLN) kristdlynak hivjuk. A A periédushossz

kiszamitasa A = 2n/Akmoéddon torténik, ahol parametrikus erdsités esetén

Ak =k, —k,~k,

. Ezzel a modszerrel elérhetjiik, hogy a parametrikus folyamat

hatasfokat a ds; tenzorelem értéke hatdrozza meg. Megjegyzem azonban, hogy
elsérendt kvazi-fazisillesztés esetén a folyamatért felelds effektiv d egylitthatd 2/z-
szerese az adott irdnyhoz tartozd — esetlinkben d33 — egylitthatonak.

A PPLN kristaly nagy optikai nemlinearitdsa miatt igen perspektivikus anyagnak
tinik a frekvencia-atalakitdshoz, pl. OPO-kban torténd alkalmazashoz. PPLN OPO-k
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vizsgéalata nem targya a dolgozatnak, viszont ezen alkalmazas az egyik f6
motivacidja kutatdsaimnak. Femtoszekundumos PPLN OPO-val kapcsolatos kutatasi

eredményeimrol a [9,10] publikéciokban lehet olvasni.

1.3. A sztochiometrikus és a kongruens LiNbO;

A LN olyan ionvegyiilet amely a Li* és Nb™ ionokat 1:1 aranyban tartalmazza az
Osszegképlet szerint. A kristdlydsszetétel azonban nem mindig ilyen egyszert.
Amennyiben valoban 1:1 az ardny, az Osszetételt sztochiometrikusnak hivjuk, mivel ez
felel meg a sztdchiometriai képletnek. Ha a [Li]/[Nb] — a szogletes zardjel a
koncentraciot (pontosabban részecskeszam siirliséget) jelenti, az ion toltését nem
jeloltem — arany 1-tdl kissé eltér, tipikusan 0,98 és 1 kozé esik, az Osszetételt kvazi
sztochiometrikusnak mondjuk. Azt az Osszetételt melyben a [Li]/[Nb] arany 0,945,
kongruensnek mondjuk. Az irodalomban az ,,0sszetétel” kifejezés helyett gyakran
hasznaljak a ,,sztochiometria” szot, fliggetleniil attol, hogy ténylegesen kongruens vagy
sztochiometrikus az 0Osszetétel. Az 0Osszetétel annal ,,sztochiometrikusabb”, minél
kozelebb esik a [Li]/[Nb] arany az 1-hez. Dontéen a kristalynovesztés modja hatarozza
meg a kristaly sztochiometridjat. Amennyiben az alapanyagban a litium €s a nidbium
koncentracioi 51,4 illetve 48,6% ([L1]/[Nb] = 0,945) ugy mondjuk, hogy a nidobium-oxid
kongruensen olvad ¢és a beépiilés soran is marad ez az ardny. Amennyiben az dsszetétel
ettdl kiilonbozo, az olvadék az egyik dsszetevoben el kezd higulni, a masikban dasulni,
csak a kongruensben lesz ez az arany allando.

A mar hagyomanyosnak tekinthetd ndvesztési eljaras a Czochralski-modszer. Az
alapanyagok tipikusan a litium-karbonat ¢és a nidbium-oxid, az eldallitas

reakcidegyenlete pedig

Li,CO; + Nb,Os = 2LiNbO; + CO,. (1.10)
Egy masik lehetséges modszer, ha litium-oxidot hasznalunk litium-karbonat helyett.
Ekkor nem keletkezik szén-dioxid melléktermékként. A novesztés magas homérsékleten

Si-flitdszalat hasznalva indifferens Pt-tégelyben torténik zart nitrogén, oxigén vagy

argon gazban. A ndvesztés soran egy mar meglévé magot az olvadékbol huznak ki,
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ligyelve arra, hogy az olvadék felszinének hdmérséklete mindvégig 1253 °C legyen. A
novesztés sebessége a néhany mm/6ratol a néhany mm/napig terjedhet. A kongruens
kristaly novesztése sokkal gyorsabb folyamat, mint a sztdchiometrikusé.

Mig a Czochralski-mddszer olvadékos modszer, addig 1étezik oldatos modszer
is. Ez esetben nem sziikséges mag a novesztés megkezdéséhez, mert a magképzddés kis
zavar hatdsara is megindul. Az oldat lassi hiitésével pedig az oldat toménnyé valik,
majd kikristalyosodik.

A flux-ndvesztés az oldatos és az olvadékos modszer 6tvozete. Ekkor magot
helyeznek az oldatba és a kikristdlyosodast a folyadék aramoltatasaval segitik eld,
melyet a homérséklet-eloszlassal befolyasolnak. Egy lehetséges modszer a K,O-t
tartalmazo oldatbol (fluxbol) torténd novesztés. Ezzel a modszerrel Iehet
sztochiometrikus kristalyokat eléallitani [11].

A kongruens ¢és a sztochiometrikus kristalyok dsszetételében nem szembetling a
kiilonbség, azonban elegendd ahhoz, hogy szamos fizikai tulajdonsaguk jelentdsen
kiilonbozzon. Tobbek kozott ilyen a torésmutatd. Az ordindrius torésmutato
gyakorlatilag fliggetlen az Osszetételtdl, az extraordindrius viszont jelentdsen fligg tdle.
A [Li]/([Li]J+[Nb]) aranyt valtoztatva a 48,6%-0s kongruens ¢és az 50%-o0s
sztochiometrikus Osszetétel kozott az extraordinarius térésmutatdé monoton csokkenését
tapasztaljuk [12]. Itt jegyzem meg ennek gyakorlati hasznat, miszerint a nem kritikus
fazisillesztés (lasd 1.2. fejezet) megvaldsitasaban a hémérséklet megvalasztasan kiviil
az Osszetétel alkalmas megvalasztasa is segitségiil lehet. A nemlinearis és elektrooptikai
tulajdonsagok [13], valamint szdmos mechanikai, hdtani és ferroelektromos tulajdonsag
is Osszetételfliggd.

A LN fizikai tulajdonsagaira (attol fiiggden, hogy szdmunkra mi a kedvezd) a
sztochiometrian kiviil jelentds befolyassal lehetnek bizonyos szennyezd anyagok,
melyek adalékolasa a ndvesztés soran torténik. A kristalyndvesztés soran ugyan ismert a
szennyezd anyagok mennyisége, azonban arra, hogy ebbdl ténylegesen mennyi épiilt be
a racsba, utdlagos analitikai és spektroszkopiai mérésekkel kovetkeztethetiink.

A sztdchiometrikus kristaly esetén a koercitiv erd két nagysagrenddel kisebb
(200 V/mm), mint a kongruens kristalyban [14-15]. Ennek kdszonhetden a periodikus
polarizacié soran elég lényegesen gyengébb polarizald elektromos teret hasznalni a
periodikus struktira 1étrehozasahoz. Ez jelentésen megkonnyiti az atpolarizalast és

lehetéveé teszi vastagabb PPLN mintak eldéallitasat is.
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1.4. Fényindukalt torésmutatd-valtozasok a LiNbO;-ban

Vannak anyagok, melyek torésmutatdja az 6t érd fényintenzitds hatdsara
megvaltozik. Ezt a jelenséget fényindukalt torésmutatd-valtozasnak hivjuk, melynek
tobb kiilonbozd oka lehet. A LN-ban lejatszodo optikailag indukalt torésmutatd-valtozas
tanulmanyozasa mar a 60-as évek vége 6ta érdekes téma [16].

A torésmutato-valtozas egyik oka lehet a Kerr-effektus, melyért az (1.6)

egyenletben a sorfejtés harmadik tagja felelds. A torésmutatd az

n=n,+n,l (1.11)

formédban adhaté meg, ahol ng a linedris, 7, a nemlinearis torésmutatd, / pedig a fény
intenzitdsa. LN esetén 7, = 5,3-10"° m*/W, melynek mérése csak impulzuslézerrel
lehetséges [17].

Vannak anyagok tobbek kozott ilyen a LN, de ilyen pl. a KNbO; és a BaTiO;3,
melyek fotorefraktivak. Ez a tulajdonsdg szintén fény hatdsdra bekovetkezd
torésmutato-valtozasban mutatkozik meg. A torésmutatonak maradandé megvaltozasa
i1s eldidézhetd. Ez teszi lehetdvé a holografikus rogzitést, informacio tarolast. A
fotorefrakcid mechanizmusa a kdvetkezd:

Az anyagban a fény hatdsira szabad tdltéshordozok gerjesztddnek, melyek a
vezetési savban konnyedén elmozdulhatnak (fotovezetés). A részecskéket, melyek az
elektront leadjak donornak, a visszamaradt részecskét pedig ionizalt donornak hivjuk.
Inhomogén megvildgitas esetén inhomogén toltéseloszlas alakul ki, amelynek hatasara
az anyagban inhomogén belsé elektromos tér jon létre. Az elektrooptikai (Pockels-)
effektusnak koszonhetéen az inhomogén elektromos tér egy vele aranyos torésmutato-
valtozas eloszlast indukal. Tehat a fotorefraktiv anyagoknak fotovezetéssel, valamint jo
elektrooptikai tulajdonsaggal kell rendelkezniiik. A megvilagitds megsziinte utdn az
anyag sotétvezetésétdl fliggden rovidebb vagy hosszabb idd alatt visszadll az eredeti
toltéseloszlas. A toltés visszarendezddése gyorsithatdo az anyag felmelegitésével vagy
homogén monokromatikus megvilagitasaval. Egy egyszertsitett modell, mely egyetlen
koordinatatol fiiggd I(x) intenzitds-eloszlast tételez fel, stacionarius allapotban azt az

eredményt adja, hogy
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1 dI
An(x)oc@-a, (1.12)

azaz a torésmutato-valtozas nem a lokdlis intenzitdssal ardnyos, rdadasul annak
derivaltjatol is fiigg [4]. A modell ugyan t6bb elhanyagolést tesz, nevezetesen a donorok
¢s az ionizalt donorok koncentracid ardnyanak a helyfiiggését, térfogati fotovoltaikus
effektust, a lyukak jelenlétét valamint a sotétvezetést. A fotorefrakcidt pontosabban
leird egyenletek ¢és azok kiillonb6zd kozelitd megoldasai megtaldlhatok a [18,19]
publikacidkban.

Tébben megmutattak, hogy LN esetén a fotorefrakcio igen jelentés mértékben
adalék anyagok tipusatdl és azok koncentracidjatol. A szabad t6ltés gerjesztédés

valdszinlisége a fény intenzitdsa mellett fiigg az anyagban 1évé donorok és ionizalt

cres

crer

Atmeneti fémekkel pl. vassal valo adalékolassal (a tovabbiakban a szennyezés helyett
tobbnyire az irodalomban gyakran hasznalatos ,,dopolas” kifejezést fogom hasznalni) az
anyag fotorefraktivitisa novelhetd [18]. A vas a racsba vagy Fe’', vagy pedig Fe'™
forméjaban épiil be. Az Fe*™ ion donorként viselkedik, az Fe'* ion pedig akceptorként.
A fotorefraktivitds mértékét pedig ezen ionok koncentrécioja hatarozza meg. Hasonld
hatést érhetiink el, ha vas helyett a Mn, Cu, Cr fémeket hasznalunk dopold anyagként.

A Mg, Zn, Sc és In adalékolasanak pont ellentétes hatasa van, mint az dtmeneti
fémeknek, a fotorefrakciot csokkentik [20—24]. A nem sztochiometrikus (kongruens
vagy kvazi sztochiometrikus) Osszetételben ugyanis Li hiany van, ami annyit jelent,
hogy Li helyeket Nb tolt be. A szennyezés (pl. Mg) az ilyen Li helyeken iil6 Nb-ionokat
(Nb antisite) helyettesit. Ha a szennyezés koncentracidja tallép egy bizonyos
kiiszobértéket, amikor is az dsszes antisite Nb-iont mar helyettesitette, megkezdddik az
eredeti helylikon 1év6 Li ionok helyettesitése. Ez néhany fizikai tulajdonsag hirtelen
megvaltozasaban mutatkozik meg (pl. fotovezetés, infravords abszorpcids sav) [20,21].
antisite Nb-ok miatt érthetéen kisebb a kiiszobkoncentracio, mint a kongruens kristaly
esetén. Minél sztochiometrikusabb az Osszetétel, annal alacsonyabb ez a kiiszob.

A LN fotorefrakciojaval szamos tanulmany foglalkozik. Tobb cikkben is

foglalkoznak a kiilonb6zé sztochiometridji és dopolasit mintdk fotorefrakcidjanak
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Osszehasonlitasaval [22-26]. Egyik ilyen modszer a fotorefraktiv roncsolasi kiiszob
vizsgalata [22, 23]. A mintdkon athalado folytonos lézernyalab fotorefrakcid okozta
torzulasat, kristalyoptikai tengely iranyaba torténd megnyuldsat figyelték meg bizonyos
kiiszobintenzitas felett. A mintadk Osszehasonlitdsa pedig a roncsolési kiiszob alapjan
tortént. [23]-ban vizsgaltdk tovabba a mintdk fotovezetési tulajdonsagait, az infravords
abszorpcids savnak és az UV abszorpcids élnek a viselkedését, valamint a Curie-
homérsekletet. Méréseik soran tiszta (esetenként kiilonb6z6 moddszerrel novesztett)
sztochiometrikus, kongruens, valamint Mg-mal dopolt sztdchiometrikus és kongruens
mintdkat hasznaltak. Az eredmények azt mutattdk, hogy a tiszta mintdkban a
sztochiometrikus 0Osszetétel esetén kisebb a roncsolasi kiiszob. A Mg-mal dopolt
sztochiometrikus mintdk esetén pedig az 1,8 mol%-os Mg koncentraci6 felett nem
tapasztaltak roncsolodast a maximalisan 8 MW/cm® intenzitds esetén 532 nm
hulldmhosszon. Az abszorpciés mérések ¢és a Curie-hdmérséklet vizsgalatdnak
eredményei is ezzel egybehangzdak voltak. A Mg koncentracié novelése az infravords
abszorpcids savnak is ¢és az UV abszorpcios ¢élnek a révidebb hullamhosszak felé
tolédasat eredményezte. A Curie-hOmérséklet pedig a Mg koncentracid ndvelésével
nétt. Az 1,8 mol%-os kiiszob Mg koncentracio felett viszont nem tapasztaltak tovabbi
eltolédas sem az infravords abszorpcids savban, sem az abszorpcios élben szintigy a
Curie-hémérsékletben sem. [22]-ben megmutattak, hogy a roncsolasi kiiszob az azonos
Mg koncentracido esetén a kongruens kristalyban alacsonyabb, és a kiilonbozd
sztochiometrigju  ([Li]/[Nb] = 0,993, ill. 0,998) mintak koziil a ,kevésbé
sztochiometrikus™ esetén az alacsonyabb. A [24] cikk szerint mind a kongruens, mind
pedig a sztochiometrikus Osszetétel esetén praktikusan 4,6 mol% felett sziinik meg a
fotorefrakcio.

A Mg-mal dopolt mintdk fotorefrakcidjdnak UV tartomanyban torténd
vizsgélataval a [25] cikkben foglalkoznak. A mintdk fotorefrakcidjanak jellemzésére

egy ,,fotorefraktiv érzékenység” nevii mennyiséget definidlnak a kdvetkezé modon:

g d(An)

=4I pry (1.13)

ahol An a torésmutatd-valtozas, It pedig szamértékileg az egységnyi feliiletén ¢ id6 alatt
athaladt energia. Az eredmények azt mutatjdk, hogy az UV tartomanyban a Mg

koncentracio novelése a minta fotorefrakci6 iranti érzékenységének a ndvekedésével jar,
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azaz ellentétesen viselkedik, mint lathato tartomanyban. A vassal torténé dopolés pedig
a fotorefraktivitast mérsékli az UV-ben.

A [26] publikdcioban megallapitjdk, hogy a tiszta mintdk koziil a kongruens
érzékenyebb a sztochiometrikusndl. Ez a megallapitds ellentmondasban all [22]-vel,
noha [26]-ban a mérési modszer nem a torésmutato-valtozas vizsgalatdra iranyult,
hanem a fényindukalt kettds torés [A(n,—n, )] faziskompenzacion alapulé mérése
tortént, annak idobeli valtozasanak vizsgalataval. [26]-ban vassal szennyezett mintaval
is foglalkoztak, ami ¢érzékenyebbnek tlint mindkét tiszta mintandl. Ezen
faziskompenzacios modszer egyébként mar régdta ismert [16].

A fotorefrakcid soran fellépd torésmutatd-valtozds meghatarozasara tobben
hasznaltak a Z-scan modszert, foként LN és a hasonld tulajdonsagokkal bird6 KNbO;
kristalyokra [19,27-29,30,31]. Err6l a mérési modszerrdl, és az eredményekrdl most
szandékosan nem szolok itt a bevezetd részben, hisz ez a vizsgalati modszer képezi
dolgozatom f6 egységeinek az alapjat.

Fotorefraktiv anyagokban fény hatasara felléphet egy szoérdsi jelenség (ezt
szoktdk holografikus szords néven is emlegetni), amit megkiilonboztetnek a
konvenciondlis fotorefrakciotol. Az angol szakirodalom erre a ,,speckle” elnevezést
hasznalja. A jelenség oka nem mas, mint a beesd és a kristdlyhibakon szoérodott
hulldmok interferencidja altal 1étrehozott dinamikus racs. A tiszta, vassal szennyezett
LN, illetve vassal szennyezett KNbO; kristalyokat folytonos fénnyel vilagitjak meg és
CCD kameraval vizsgaljak a szorasképeket [30—-32]. A felvételeken a nyaldb torzulasan
kiviil inhomogenitasok is megfigyelhetok. Az analizisre a Z-scan modszert is hasznaljak
[31]. A szorasi folyamat elméleti modellezésével a [32, 33] cikkekben foglalkoznak.

A Kerr-effektus, a fotorefrakcid és a holografikus szoras mellett van még egy
fontos effektus, ami a fényindukalt torésmutato-valtozasok kozé sorolhatd: a
termooptikai effektus. Amennyiben a kdzeg az 6t érd fényt abszorbealja, hdmérséklete
megvaltozik. Mivel az anyagok torésmutatoja fiigg a hémérséklettdl, igy az is
megvaltozik. Folytonos megvilagitds esetén a megvilagitd fény intenzitas-eloszlasa a
hévezetési egyenleten keresztiil meghataroz egy hdmérséklet-eloszlast az anyagban, ami

helyfiiggd torésmutatot eredményez.
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2. A Z-scan modszer

2.1. A vizsgélat eszkoze; a Gauss-nyalab

Ha a lézernyalabot jellemezni kell, akkor a {6 ismérvek koz¢ szoktak sorolni a
kis divergenciat, j6 fokuszalhatdsdgot, és esetlegesen a nagy teljesitményiiket. Vannak
azonban olyan alkalmazasok, ahol fontos szerepe van annak, hogy pontosan milyen a
lézernek az intenzitds-eloszldsa a nyaldb keresztmetszete mentén, hogy pontosan
hogyan fligg a nyaldbméret a tavolsagtol (tavolsdg alatt a rezonatorban kialakuld
nyalabnyaktol valo tdvolsdgot értem), valamint, hogy a hulldmfrontok milyen
geometriagjuak. A Maxwell-egyenletekbdl bizonyos kozelitést alkalmazva olyan
hullamegyenlethez juthatunk, melynek megoldasa jol leirja a valoésagos 1ézernyalabot.
Ezt a specidlis elektromagneses hullamot, ami kielégiti ezt a hullamegyenletet, Gauss-
nyalabnak hivjuk. A folytonos lézerek koziil az Ar'-lézer produkalja az egyik legjobb
mindségli Gauss-nyaldbot, méréseimet is ilyen 1ézerrel végeztem. Nem csak folytonos,
hanem impulzuslézer fénye is lehet Gauss-nyalab, ez esetben az egyes modusok Gauss-
eloszlasuak.

A Gauss-nyaldbokhoz a Maxwell-egyenletbdl a kovetkezd Uton jutunk el.

Homogén, izotrop kdzegben a Maxwell-egyenletek a

n* 0°F
AE — — =
c? ot?

0 2.1

hullamegyenletre vezetnek, melyben az elektromos térerdsség helyett ugyanugy
szerepelhet a magneses indukcid, vagy a skalar- illetve a vektorpotencial. A (2.1)
egyenlet megoldasai sikhullamok, melyet a (2.1) egyenletbe visszahelyettesitve és az

e'”"id8beli fazissal egyszerlisitve a

(A+k*)E(r)=0 (2.2)
ugynevezett Helmholtz-egyenlethez jutunk (sokszor csak a helyfiiggések érdekelnek
minket). Az egyenletben k£ =2nn/ 4, ahol Aa vakumbeli hullamhossz. Keressiik ennek

az egyenletnek a megoldasat
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E(r)=A(xyz)e* (2.3)

alakban, mely z irdnyban terjedd hulldmot ir le, melynek amplitiddja mindharom

koordinatatol fiigg. Ha ezt a megoldast a Helmholtz-egyenletbe visszahelyettesitjiik és a
0 A /0 z” tagot elhanyagoljuk, akkor a
0’A  O°A oA

LA kA g 24
ox’ 8y’ oz @4)

ugynevezett paraxialis hulldmegyenlethez jutunk. A paraxidlis sz6 a kozelitésre utal,
ugyanis a 0°A/0z’tag elhanyagoldsa annyit jelent, hogy a hullim amplitidéja z
iranyban ,lassan” valtozik. Az elektromos térerdsség barmelyik komponensének a
helyfiiggésére a (2.4) egyenlet megoldasaként

W, o T e -
Ei(r)=E0iW(Z)exp( W(Z)ZJGXI{ 1hz 1k2R(Z)+1tg [ZOD (2.5)

adédik. A nyaldbot, melyben az elektromos térerdsség ily modon valtozik, Gauss-
nyaldbnak hivjuk. A fenti egyenletben > = x* + 3>, wy a nyalabnyak, w(z) illetve R(z)
a nyaldb sugara, illetve gorbiileti sugara adott z-ben, zy pedig az tn. Rayleigh-hossz.

Ezen mennyiségek kozott a kovetkezd Osszefliggések érvényesek

z, =020 (2.52)

w(z)—wo[lJr(ZJJ , (2.5b)
R(z) = [1+(20j j (2.5¢)
z

3
A nyalab intenzitasa I(r )= I(r,z) ZEi E’ ,ami

i=1
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I. Tudomanyos el6zmények 2.1. A vizsgalat eszkdze; a Gauss-nyalab

w, ’ 3 2r?
](r,z)—l()(W(Z)J exp( w(z)z} (2.6)

alaku, ahol Iy az intenzitds az r = 0, z = 0 pontban. A fenti képletbdl latszik, hogy a
Gauss-nyaladb intenzitas-eloszlasa hengerszimmetrikus. A z szimmetriatengelyt optikai
tengelynek hivjuk. A (2.6) egyenletbdl az is latszik, hogy az optikai tengely mentén az

intenzitas

w ? I
0,z)= 0 = 0 2.
1(0,z2) IO(W(Z)j 1+(Z/ZO)2 (2.7)

modon fligg z-t6l, ezt (2.5b) felhasznalasaval konnyli belatni. Rogzitett z esetén pedig az
intenzitds r-szerinti eloszlasat Gauss-fliggvény irja le, innen ered a Gauss-nyaldb
elnevezés. Ennek megfelelden pedig a w(z) nyalabsugar szemléletes jelentése: az az
optikai tengelytdl mért tavolsag, ahol az intenzitis az adott /(0,z) csucsintenzitas 1/¢’
szeresére csOkken. A fenti Osszefiiggések az in. TEMy (alap) mddusra vonatkoznak, a
magasabb rendli médusokkal most nem foglalkozom.

A Gauss-nyaldb jellemzése két mennyiséggel torténik, mégpedig a
nyalabsugarral €és a gorbiileti sugarral. A geometriai optikdban egy fénysugarat szintén
két mennyiséggel adtunk meg: az optikai tengelyt6l mért tavolsdggal és az azzal bezart
szOoggel. A geometriai optikdban akkor beszéliink paraxialis kozelitésrél, amikor az
optikai tengellyel bezart szog kicsi volt (1-nél joval kisebb). Ebben a kozelitésben
konnyedén le tudtuk irni a terjedést a kdovetkez6 mdédon. A fénysugarat minden egyes
helyen egy kétkomponensii vektorral reprezentaltuk, melynek els6 komponense az

optikai tengelytdl mért tavolsag, a masodik komponense pedig a tengellyel bezart szog.

¥

moddon! Ha egy helyen (1) adott ez a vektor, akkor egy masik helyen (2) megkaphatjuk

- o) o

Ezt jeldljiik
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I. Tudomanyos el6zmények 2.2. A Z-scan eljaras

modon, ahol a 2x2-es matrixot ABCD matrixnak nevezziik. Az ABCD matrixot pedig az
hatadrozza meg, hogy milyen kdzeg vagy optikai elem helyezkedik el az (1) és a (2) hely
kozott. Ezeket nevezetes esetekre szamos irodalom megadja [3, 4, 34], de levezetésiik is
egyszertl.

A Gauss-nyalabban is paraxialis kozelitést alkalmaztunk a levezetés soran, és
szintén két adattal jellemeztiikk. Belathatd, hogy a terjedés soran ezen két adat
(nyaldbsugar €s a gorbiileti sugar) transzformaciods képleteiben szintén az ABCD matrix

elemei jelennek meg. A transzformaciot pedig az

.t -1 4 5 (2.9)
qg R mnw
modon bevezetett g paraméter segitségével konnyi leirni:
Ag, + B
q,=——. (2.10)
Cq, +D
Sokszor pedig az
D1
L_Cl—i— (/ql) (211)

g, A+B(l/q,)

Osszefiiggést kényelmesebb hasznalni.

2.2. A Z-scan eljaras

Az 1.2. és az 1.4. fejezetekben sz volt a nemlineéris torésmutatorol. Ahogy az
(1.11) egyenletben definidltuk, az anyag torésmutatdjat egy konstans tag és egy
intenzitasfiiggd tag Osszegeként adhatjuk meg. A tovabbiakban az olyan tipusu
kozegeket, melyek torésmutatoja ily moédon adhatd meg — fiiggetleniil a nemlinearitas

eredetétol (Kerr-effektus vagy barmi mas), — nemlinearis kozegnek, az n, egyiitthatot
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I. Tudomanyos el6zmények 2.2. A Z-scan eljaras

pedig eredetétdl fiiggetleniil nemlinedris torésmutatonak hivom. Ezt a fejezetet nem
véletlen el6zi meg a Gauss-nyalabokkal kapcsolatos tudnivalok 6sszefoglalasa, hisz egy
olyan mérési mddszer ismertetése kovetkezik, mely Gauss-nyaldbot hasznal a vizsgalat
eszkozeként.

M. SHeik Banat és szerzétarsai 1990-ben mérési eljarast fejlesztettek ki azzal a
céllal, hogy vékony mintdk nemlinedris torésmutatdjat meghatarozzak [1]. A vékony
kifejezés alatt olyan mintavastagsagot értiink, ami lényegesen kisebb az alkalmazott
Gauss-nyaldab Rayleigh-hosszanal. A kisérleti elrendezés a kovetkezd: Gauss-nyaldbot
lencsével a 2.1. é&bran lathatdé moddon fokuszalunk. A nemlinedris mintat a
nyalabterjedésre merdlegesen helyezziik el a fokuszsik kornyezetében. Tavoli zénaban
elhelyeziink egy kor alaka apertirat, melynek kozéppontja egybeesik az optikai
tengellyel. Amennyiben az apertira mérete lényegesen kisebb a nyaldb apertira-

zonabeli méreténél, kis- vagy zart aperturas mérésrol beszeliink.

minta
| I
D, E D [ / lézer
| _ V
apertura 4

2.1. abra. A Z-scan elrendezés kisérleti vazlata

Ha az apertira mérete Osszemérheté a nyalabmérettel, véges aperturas mérésrol
beszéliink. Nyitott apertiras mérés esetén pedig a teljes nyaladb atmegy az aperturan. Az
apertura mogé teljesitménymérd detektort (D)) helyeziink, az altala mért teljesitményt
jeloljiik Pi-gyel. A lencse és a lézerforras koz¢ egy nyalabosztot helyeziink el, mellyel a
mintara esé nyaldbnak egy részét kicsatoljuk, melynek teljes P, teljesitményét a D,
detektorral mérjiik. Ennek egyetlen szerepe a 1ézerbdl kijovo teljesitmény esetlegeses
kornyezetében a nyalab terjedési iranyaban (z) mozgatjuk (szkenneljiik), mikdzben az
végig merdleges a nyaldbra. A negativ z értékek jelentik a fokuszsik elotti, a pozitivak

pedig a fokuszsik mogotti poziciokat. A szkennelési tartomany pedig zo-nak kb. 10-
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I. Tudomanyos el6zmények 2.2. A Z-scan eljaras

szerese, mely lehetdség szerint szimmetrikus a fokuszsikra. Az adott mintapozicidban
(Z) megmérjikk a P, és P, teljesitményeket. (A tovabbiakban jeldlésbeli kiilonbséget
teszek a z koordinata és a minta Z koordinataja kozott.) A Z-scan gorbéket pedig ugy
kapjuk, hogy a P,/P, hanyadost normaljuk (ezt normalt transzmisszionak nevezziik),
majd abrazoljuk a mintapozicio fliggvényében. A normalas feltétele pedig az, hogy a
T(Z) normalt transzmisszio a T(w) = T(-0) = 1 feltételnek tegyen eleget, ami annyit
jelent, hogy kelléen hosszi szkennelési tartoméany esetén a sz€élsd pozicidkban mért
értekek 1-gyel legyenek egyenldek.

A nemlinedris hatds miatt a Gauss-nyaldb intenzitdsa a mintaban r-t6l fiiggd
torésmutato-valtozast indukdl, melynek hatdsdra az optikai uthossz a mintdban az
optikai tengelytdl kiilonbozd tavolsdgokban mas és mas. Tehat a nemlinearis kozeg
lencseként viselkedik, melynek fokusztavolsadga fligg a mintapoziciotol, hisz a Gauss-
nyalab intenzitasa r-t61 és z-t6l is fiigg. Igy a nemlinearitds okozta torésmutato-valtozas

a mintaban szintén r-tol és z-t6l fligg:
An(r,z)=n,I(r,z). (2.12)
A nemlinedris mintaban indukalddott lencse fokusztavolsaganak a Z-fliggése azt

eredményezi, hogy a minta mogott egy adott helyen (igy az apertura sikjaban is) a

nyalabméret fiigg a minta pozicidjatol.

150 T T T T T

1.25

(2

0.75

050 1 1 1 1 1
6

2.3. dbra. Vékony minta elméleti Z-scan gorbéi pozitiv, illetve negativ nemlinearitas
esetén
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I. Tudomanyos el6zmények 2.2. A Z-scan eljaras

Ez pedig nyilvan maga utdn vonja azt, hogy az aperturan atmend teljesitmény is fiigg a
minta helyétél. Ha a (2.12)-ben szerepld n, értéke pozitiv, akkor gyiijtd, ellenkezd
esetben pedig szoro lencseként viselkedik a minta. Tipikus kis aperturds Z-scan gorbét
mutat a 2.3. abra. A folytonos vonal szemlélteti az n, > 0, a szaggatott vonal pedig az
ny < 0 esetet. A Z-scan gorbék felvételével lehetdség nyilik n,-nek nagy érzékenységgel
torténd méresére.

A [35, 36] cikkekben a Z-scan modszernek egy olyan kivitelezését ismertetik, melyben
a D; teljesitménymérdt egy ernydvel helyettesitik, referenciadetektort pedig nem is
hasznalnak. Az erny6n lathatd teljes nyaldbkeresztmetszetr6l CCD felvételeket
készitenek a kiilonbozd mintapoziciokban. A CCD felvételek Gauss-gorbével torténd
illesztésébdl a nyaldbméretet meg lehet hatdrozni, amibdl a nyaldb cslcsintenzitisara
tudunk kovetkeztetni. [36]-ban hangstlyozzdk ennek a modszernek az eldnyét,
miszerint ez a mddszer kevésbé érzékeny a lézer instabilitdsaira €s a teljesitmény
fluktudcioira. Megjegyzem, hogy ez foként azok szdmdra eldnyoOsebb, akik a P,
referencia teljesitmény mérése nélkiil alkalmaztik a Z-scan technikat.

SuEIK €s szerzOtarsai a Z-scan mérésekkel kapcsolatos elsd publikacidban [1],
melynek ma mar ezres nagysagrendi hivatkozéasa van, olyan analitikus formuléat adtak
meg, mellyel torténd illesztés vékony minta €s kis nemlinearitas esetén teszi lehetévé n,
meghatarozasat. Vékony minta (L << zp, L a minta hossza) esetén, figyelmen kiviil
hagyhatjuk a nyaldbméret mintan beliili megvaltozasat. A nemlinearitds mértékét pedig
a mintaban a szkennelés sordn fellépd maximalis nemlinedris fazistolassal jellemezziik.

Vékony minta esetén Ag¢, = kl,n,L, ahol k£ a hullamszam. A nemlinearitast akkor
tekintjiik kicsinek, ha A¢g, << m. A mintdn athalado, nem abszorbeal6dd nyalab okozta

nemlinedris fazistolasra a

dag) =n,I(r,z)k (2.13)
dz

egyenlet érvényes. A fenti egyenlet megoldasa alapjdn a Z pozicidoban 1év mintat

elhagy6 nyaldb kozvetleniil a kilépés utan
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I. Tudomanyos el6zmények 2.2. A Z-scan eljaras

AJ(r,Z,t) = Ag,(Z,1)- exp(— Wigz J = A¢°Z(t)2 -exp(— w?;)z j (2.14)
()
Zy

fazistolodast szenved a nemlinearitdsnak kdszonhetden. A megoldas soran felhasznaltuk
a Gauss-nyalab intenzitasra vonatkozo (2.6) egyenletet. Célunk, hogy meghatarozzuk a
nyaldb apertiran atmend részének teljesitményét, ami kis aperturas kozelitésben
ekvivalens a nyalab kozepe intenzitdsanak ismeretével. A mintdbdl kozvetlen kilépd

Gauss-nyalab exp[iA¢(r,Z,t)]szorzét kap. Ezt a fazisszorzot Taylor-sorba fejtve,
felhasznalva (2.14)-et kapjuk:

. m 2mr?

wpnzy o (AG(ZY]" o
e = 7= e . 2.15
mzzo m! @.15)

Ez az Osszegzés ugy is interpretalhatd, mintha végtelen sok Gauss-nyalab indulna a
minta kimeneti sikjatdl, melyek a szabad terjedést leird egyenletnek megfeleléen
terjednek az aperturaig, ahol 1étrehoznak valamilyen eredd térerdsséget. Az aperturanal

az elektromos tér erdssége

= [ing,(Z 9] w Pt ikt
E,(rnt)=E(Z0,t 0 "0 exp| — — T +if 2.16
J(n)=E( )ZO T R N (2.16)

m m

lesz, ahol E(Z,0,¢)a térerdsség a minta bemeneti sikjanak » = 0 pontjadban. Az m-mel

indexezett Gauss-nyalabok megfeleld6 mennyiségei kozott az aldbbi Osszefliggések

érvényesek:

2.17a
™ 2m+1 ( )
kw?
d_, =m0 (2.17b)
2
w2 =w’ 2+d—2 (2.17
m = Wmo| & d2 s . C)
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-1
g
R = d(1—g2+dz/dzj : (2.17d)
0, =tg” [d/dm ] (2.17¢)
g

ahol d a minta—apertira tadvolsag. A g = 1 + d/R(Z) mennyiség bevezetése azért
sziikséges, mert a nyaldbnyak nem a minta sikjdban van. Ezzel a korrekcioval a
mintabol kilépd, m-mel indexezett (2.16) Gauss-nyaldbok terjedése (2.5)-hoz teljesen

hasonl¢ alakot 6lt. A 7(Z) normalt transzmissziot a

[ [IEZro) rdrai
1(2) = — r:°° 0 (2.18)
I I‘Ea(Z,r,t,nz =0)\2rdrdt
-0 0

modon hatarozzuk meg, ahol r, az apertira sugara. A (2.18) definicidé ekvivalens a
mérés menetének leirasa soran emlitett normalt P,/P, arannyal. A transzmissziot (2.18)-
bol numerikusan meghatarozva azt talaljuk, hogy kis fazistolas esetén a végtelen
Osszegnek az elsd két taggal torténd kozelitése elegendd. Ebben az esetben a kis
apertiras szamitasok egy analitikus formulara vezetnek, ami I[ényegesen megkonnyiti az

elmélet alkalmazasat. Ez a kovetkez6:

L 4Mp, - (Z ) z,)
1(2/z)=1 (Z 7207 +9]Z/2,)7 +1] (2-19)

aholAg, =kl n,L. Az I, intenzitas ismeretében a (2.19) formulaval torténd illesztés
lehetévé teszi a nemlinedris torésmutatd meghatarozasat. Tovabba, az érvényességi
hatdron beliil fennall, hogy a Z-scan gorbe AT amplitadoja aranyos n-vel (Ag, -lal):
AT =0,406- Ag,, ahol az ardnyossagi tényezot érzékenységnek hivjuk.

Egy évre [1]-nek a megjelenése utan SHEk €s szerzOtarsaitdl megjelent egy
ujabb publikacié [37], melyben olyan eljarast ismertetnek, amely tetszdleges
mintavastagsagra ¢és tetszoleges mértékii nemlinearitasra érvényes. Ez a dolgozat az

elméleti Z-scan gorbéket numerikusan szarmaztatja a kovetkezd gondolatmenettel. A
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vastag mintat vékony szeletekre bontja, melyeknek — mint vékony lencséknek —
meghatarozza a fokusztavolsagat. A vékony lencse fokusztavolsdga pedig az adott
helyen 1év0 csucsintenzitastol, a nyalabmérettdl €s a szelet vastagsagatol fiigg. A Gauss-
nyaldb intenzitds-eloszldsdban pedig parabolikus kozelitést alkalmaz. Kis

mintavastagsagra viszont megad egy analitikus képletet is, mely a kovetkezo:

T2z, )= A :D2(1_2A¢0(D—x)xj +(1_2A¢0(D—x)

wy aD(1+x*)* a(l+x*)°

J . (2.20)

A fenti formuldban D = d/ zy , x = Z/ zy, a pedig egy un. korrekcios tényezo.
A [38]-as cikkben J. A. HermANN és szerzOtarsa vastag mintakra hasznalhato

analitikus képletet ad meg

AN zY
\ 97{ - ] 1+(J
T(Z)z)=1-12% SUNP

z,In

: (2.21)

mely azonban nagy nemlinearitidsokra nem érvényes. A képlet szerint egy adott mértékii
nemlinearitdst meghaladva a transzmisszié negativva valik, ami fizikailag nem
értelmezhetd.

C. H. Kwak-nak az 1998-ban megjelent cikke [39] viszont tetszdleges mértékii
nemlinearitdsok Z-scan modszerrel torténd meghatarozasaval foglalkozik, noha csak
vékony mintdk esetén. A Gauss-nyaldb intenzitds profiljdban szintén parabolikus
kozelitést alkalmaz, akar csak Sueik [37]-ben. A Gauss-nyalab fazisdban szerepel egy
r’-tel aranyos tag, melyet a nemlinearitds okozta extra taggal (ami a parabolikus
kozelités miatt szintén 7°-es) 6sszevonva a szamitasok leegyszerlisddnek. A parabolikus
kozelités tehat azt is eredményezi, hogy a terjedés soran a nyaldb megtartja Gauss-

alakjat. A levezetés végeredménye pedig a kdvetkezo képlet:

1

4x 4 5
(14 x2)? Ad ¥ (1+x?)° Ady

T(Z/z,) = (2.22)

1
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melyben x a kordbban definidlt mennyiség.

A [40-42] cikkek megfeleld részei a Kerr-kdzegben vald terjedés leirasaval
foglalkoznak. A targyaldsmdéd a fényterjedés iranyaban véges kiterjedésii kozegre
érvényes. A részletes gondolatmenet a [40] fliggelékében taldlhatd, ahol egy K Un. Kerr
paraméter keriil bevezetésre. Ennek segitségével a nyaldbot jellemzd g paraméterben
egy transzformaciot hajtunk végre. Az ily médon bevezetésre keriil ¢ paraméter azzal
az elénnyel bir, hogy ra a z irdnyt terjedés soran az [40]-nek az (A.14) Osszefliggése

érvényes, mely még egyszerlibb alakban:

dq’ = dz, (2.23)

ami g-k nyelvén a szabad térben torténd terjedés. A terjedés leirdsa soran nem kell mast
tenni, mint a kozegbe 1épés utdn megtenni a ¢ — ¢’ transzformaciot, majd a kilépés
elétt ennek az inverzét.

segitségével torténik. Az erre vonatkozé Osszefliggés a cikk (A5) egyenlete. A cikkben
ny alatt ugyan mast értenek (konstansok erejéig), mivel ott a az elektromos térerdsség

amplitaddjat jelenti, nem pedig az intenzitast. Az altalunk hasznalt jelolésekkel a

4In, ,

2
nyw

dg/dz =

(2.24)

egyenlettel irhatjuk le a terjedést. Mivel ez az Osszefliggés az aktualis nyaldbméretet is
tartalmazza, amit szintén ¢ hatdroz meg, csak numerikus szadmitasok végzésére
alkalmas. Viszont semmiféle megszoritast nem kell tenniink a minta vastagsagara vagy
n; értékére.

Szintén a nyaldb gorbiiletének és sugardnak a numerikus nyomon kdvetésén
alapul a [43] cikkbeli targyalas.

[44]-ben pedig nem torténik mds, mint a kis nemlinearitdsokra és vékony

mintakra alkalmas (2.19) formulanak a vastag mintakra torténd kiterjesztése a
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A¢ Z+L
T(Zfz, ) =1+ LO%nOIFmMu (2.25)
zZ

integrallal, melyben

3 du
WP+ 9) (P + 1)’

F(u) (2.26)

ahol a Z mintapozici6 alatt a minta bemeneti sikjanak a helyét értjiik.

Végezetiil [45]-ben egy olyan moédszert ismertetnek, melyben a Gauss-nyalab
helyett a szintén hengerszimmetrikus Airy-nyaldbot haszndljdk. Vékony mintakra
megallapitjdk, hogy ebben az esetben az érzé¢kenység mintegy masfélszer nagyobb, mint
Gauss-nyalab esetén. Ezen nem tll nagy érzékenységbeli kiilonbség viszont nem elég
erés érv, hogy Gauss-nyaldb helyett Airy-nyaldbot hasznaljunk, ugyanis a lézerek

Gauss-nyalabot produkalnak.

2.3. A nemlinedris abszorpcio hatasa

A kozegekben a nemlineéris torésmutatd mellett felléphet egy mésik nemlinearis

effektus: a nemlineéris abszorpcio. Ezt a

dI/dz=-pI" (2.27)

egyenlet irja le, ahol £ a nemlinedris abszorpcids egyiitthato. Ha jelen van a nemlinearis
abszorpcid, az befolyassal van a Z-scan gorbékre is. Az [1] cikk is foglalkozik a
nemlinedris abszorpcid hatdsdval. A nyitott apertiras mérésekkel lehetéség nyilik [
meghatarozasara. Ezzel a modszerrel ugyanis a nemlinedris torésmutatd hatasat
kikiiszoboljiik (csak vékony minta esetén), hisz a mintan athalado teljes nyalab
intenzitasat vizsgaljuk. A mért Osszintenzitas a mintapoziciotol fiiggéen valtozik, hisz
az abszorpcio nemlinedris, az egyes mintapoziciokban pedig az intenzitds-eloszlas mas

¢s mas. A normalt transzmissziora az [ 1] cikk a kovetkezd képletet adja meg:
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T(Z) =

1
2 In(1+¢,(2)), (2.28)

9

ahol ¢,(Z)=pI,L/ (1 +7Z%/z; ) A képlet csak vékony mintdkra érvényes. Amennyiben

nem folytonos nyaldbot hasznéalunk, a kifejezés modosul, idobeli Gauss impulzus esetén
az [1] cikk (31) egyenlete lesz a mérvado. A [38] publikécio (28) egyenlete pedig a zart
apertiras mérésekhez olyan, vastag mintakra is hasznalhat6 analitikus képletet ad meg,

amely az n, paraméter mellett /-t is tartalmazza.

2.4. A Z-scan modszer alkalmazasai

Az alapcikkben [1] az elmélet ismertetése mellett mindjart taldlunk egy
alkalmazast is, nevezetesen ZnSe film nemlineéris torésmutatojanak és nemlineéris
abszorpcids egylitthatdjanak mérését. Hasonloan, [39]-ben is vékonyréteget vizsgaltak a
Z-scan modszerrel. Gyakori, hogy oldatok nemlinearitasait vizsgaljak, igy torténik [35]-
ben is, ahol etanolban oldott klorofill n, paraméterét hataroztak meg. Az n, ez esetben
nem a Kerr-effektusban szerepld nemlineéris torésmutatd volt, hanem termikus eredetii
effektus egyiitthatoja. Ezen effektus részletes elemzése kiilon fejezetben fog torténni.
Megjegyzem, hogy tobb szerz6 a Z-scan modszerben  folytonos fény helyett
impulzusokat hasznalt [46-50], illetve végeztek idébontott [51, 52], valamint reflexios
[53, 54] Z-scan méréseket.

A fotorefrakcid vizsgalatara tobben is alkalmaztak a Z-scan mddszert LN, illetve
KNbO; kristaly esetén. Mivel a fotorefrakcid soran fellépd torésmutatd-valtozas nem

adhaté meg a valamennyi Z-scan elmélet 4ltal feltételezett An = n,I alakban, az illesztés

nem tehetd meg az irodalmakban leirt modszerekkel. Az egydimenzids fotorefrakcios
modell [(1.12) egyenlet] is azt mutatja, hogy maga a torésmutatd-valtozds a
toltésszeparacio végett kialakult fotovoltaikus térerdsséggel aranyos, nem pedig a
fényintenzitassal. Amennyiben az egydimenzids intenzitas-eloszlas helyett Gauss-
nyalabot hasznalunk, a mintan 4&tmend nyaldb anizotrop (elliptikus) torzulast szenved,
ami az illesztés soran bizonyos korrekciok megtételét teszi sziikségessé a formuldkban

[30]. Tovabba azt is megmutattdk [19, 27, 29], hogy a Gauss-nyaldbbal egyiitt egy I
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homogén megvilagitast (sotétintenzitas) is kell alkalmazni, tehat egysugaras Z-scan

méréssel nem vizsgalhatd egzakt modon a fotorefrakcio.
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II. Célkitlizések

1. Célkitizések

A LN kristaly nagyon perspektivikus anyag az optikai frekvencia-atalakitokban
torténd alkalmazéasra. Nemlinedris optikai tenzoranak ds; eleme kimagasloan nagy.
Megmutattdk, hogy a hagyomanyos kettds torésen alapuld fazisillesztés helyett
lehetdség nyilik a kvazi-fazisillesztésre. Ennek eldnye, hogy ily modon az eldbb emlitett
tenzorelem kihasznalhat6. Az utdbbi iddben sikeresen novesztettek jO mindségl
sztochiometrikus kristalyokat. Ezeknek az egyik eldnye a kongruenssel szemben, hogy
a kvazi-fazisillesztéshez sziikséges periodikus struktira eldéllitdsdhoz sziikséges
elektromos térerdsség mintegy két nagysagrenddel kisebb a kis koercitiv erd miatt.
Tovabba tobben igazoltadk, hogy a fotorefrakcid, ami ezen alkalmazasok szempontjabol
hatranyos, Mg adalékolaséaval jelentdsen csokkenthetd.

Ahhoz, hogy az alkalmazasokhoz a legmegfeleldbb sztochiometridju és Mg
valtozasok alapos vizsgalatara van sziikség. Olyan mérési eljarast kell kifejleszteni, ami
alkalmas a torésmutato-valtozasok eredetének tisztazasara. Az irodalombol tudjuk, hogy
a tiszta és a vassal szennyezett mintdk fotorefraktiv érzékenysége relative nagy, mig a
Mg-mal torténd dopolasnak csokkentd hatdsa van a fotorefrakcidra. Annak ellenére,
hogy a tiszta és a vassal dopolt mintdk nem johetnek széba az alkalmazasok
szempontjabol, mégis vizsgaljuk fotorefraktiv tulajdonsagaikat, hogy annak
jellegzetességét még jobban megismerjiik. Az egysugaras Z-scan modszer néhany
kiegészitd méréssel alkalmasnak bizonyul erre a célra, valamint a perspektivikus mintdk

kvantitativ jellemzésére.
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III. Tudoményos eredmények

3. A Z-scan mddszerrel kapcsolatos elméleti eredmények
3.1. Kritikai észrevételek, megjegyzések a kiilonb6z6é Z-scan elméletekkel

kapcsolatban

Az utobbi évtizedben szamos publikacio jelent meg a Z-scan eljaras elméletével
kapcsolatban, igy érdemes megvizsgalni, hogy ezek mennyire koherensek. SHEK ¢és
szerzGtarsai egy év kiillonbséggel kozoltek két publikaciot. A késdbbinek [37] eldnye a
korabbival [1] szemben, hogy az ismertetett modszer érvényességi kore joval szélesebb;
jelentés nemlinearitasok ¢és véges vastagsdgi mintdk esetén alkalmazhato.
Természetesen kis nemlinearitdsra €s vékony mintara vissza kellene adnia azt az
eredményt, amit [1] josol. A szerzé maga allapitja meg, hogy a két elmélet eredménye
kozott ellentmondas van, melyet az alabbi magyarazattal probal feloldani. A [37]-ben
hasznalt parabolikus kozelités miatt a vékony mintdkra kapott (2.19) egyenletben a
sorfejtés tobbi tagjanak hatasat egy a korrekcios tényezdvel kell figyelembe venni. A
[37]-ben szerepld 4. dbran lathat6 is az eredmény, miszerint a = 5 esetén a két gorbe
amplitdddja kozel azonos. A gorbék egyenes szakaszai viszont meredekségeikben
kiilonboznek, ami egy illesztés soran kiilonb6zd zy-kat jelent. Tovabba a nagy gorbiiletii
részeken is jelentds eltérés van a két gorbe kozott. Nem tisztazott okok miatt ezt az
Osszehasonlitast nem a kis apertards allapotra, hanem véges méretli apertura esetére
tettek meg.

Az Osszehasonlitasokat én is elvégeztem. Olyan specidlis esetet valasztottam,

melynek sordn a nemlinearitds mértéke Ag, = 0,1, valamint L/z, =0,1. Ezen feltételek

mindkét publikacio elméletének érvényességi korén beliil vannak. Az [1] publikécio
felbontasos modszerét (2.2. fejezet) alkalmazva megmutattam, hogy ebben az esetben a
végtelen O0sszegben elég két tagot (m = 0, 1) figyelembe venni ahhoz, hogy a (2.19)
analitikus formuldt haszndlhassuk. Ezen két tag figyelembevétele pedig ekvivalens a
[37]-ben ismertetett parabolikus kozelitéssel. Tehat a gorbék érzékenységében fennalld
Iényeges kiilonbség nem magyarazhatdé egy magasabb rendii tagokért felelds a
korrekcios tényezd sziikségességével. Viszont [1] felbontdsos modszerét nyomon

kovetve (dolgozatomban a (2.16)-(2.17) egyenletek) a kdvetkezd észrevétel meriilhet
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2

fel. A (2.14) egyenletben szerepld exp[— 2r ) részt (2.17a) felhasznalasaval (2.16)-
w

7)?

2
2mr

Q@m+1)w,,(2)

ban exp(— j-ként kellene felfedezniink. Amiatt, hogy a mintabol

torténd kilépési helyen nem nyaldbnyaka van az adott m-mel indexezett Gauss-
nyalabnak,w_, helyett (2.17c)-nek megfeleléen w_-et irunk. fgy (2.16)-ban

2

2
exp( 2mr j tag adodna. Viszont ehelyett exp(—

— jelenik meg.
(2m+1)wm(Z)2 J ! 8

2
m

Ennek oka, hogy a (2.17a)-ban szerepld 2m + 1 helyett 2m-t vettek. Ennek az
elhanyagolasnak viszont komoly kovetkezménye van az érzékenységben. (2.17a)-ban a
+1-nek véleményem szerint csak annyi szerepe van, hogy m = 0 esetén ne kelljen 0-val
osztani. Ha e helyett 2m + ¢ -t irunk, ahol ¢ <<1, akkor ez kizérja a 0-val vald osztéast
€s maris Osszhang lesz a (2.15), (2.16), (2.17a) és (2.17¢c) egyenletek kozott. Ennek a
valtoztatasnak a hatasat a 3.1. dbran lathatjuk. A folytonos gorbe az [1] cikk elméleti
gorbéje [dolgozatomban (2.19) egyenlet], a szaggatott gorbe a részletes szamolas
eredménye € << 1 -re (& =1 esetén pontosan egybeesne a folytonossal), a pontvonalbol
allo pedig a [37] cikk gorbéje (D >> 1 esetén). Lathatjuk, hogy ezuton mar kozelebb

keriilt egymashoz a két gérbe, de még mindig van jelentds érzékenységbeli kiilonbség.

3.1. abra. SHEIK kiilonb6zé elméletei alapjan meghatarozott Z-scan gorbék (folytonos,
pontvonal). A szaggatott pedig az 1 — € korrekcié megtétele utan szamitott gorbe.
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Hermann [38] (2.21) képletét vékony mintdra, kis nemlinearitasra alkalmazva,
egyezést talalunk (2.19)-cel. A (2.25) egyenletemben leirt, [1]-nek a vastag mintdkra
torténd altalanositasa [44] szintén egyezést mutat (2.21)-gyel. Publikécidinkban az
illesztéseket [38] nemlinearis abszorpciot is figyelembe vevé formuldjaval tettem meg.
Ennek oka az volt, hogy ekkor még a kiilonboz6 kozlemények eltéréséit, €s annak okait
nem vizsgaltam, valamint ez a képlet kényelmesen kezelhetd volt.

A RaraeL Quintero-Tores altal ismertetett gondolatmenet [43] pedig valamelyest
hasonld [37]-hez. Végeredményként egy olyan formuldt hoz ki a transzmissziora,
melyben az anyag linedris torésmutatdja is szerepel oly modon, ahogy nem lenne
szabad. Ugyanis, ha vékony mintat hasznalunk, melyben a diffrakci6é elhanyagolhato,
eredménylink nem fligghet a kdzeg torésmutatojatol.

Haus [40] és Kuer cikkei [41-42] kozott szintén nincs teljes Osszhang. Haus

2
cikkének [40] a fliggelékében bevezetésre keriil a 2K = 81)(2) n, Kerr-paraméter,
T

ami a 2.2. fejezetben emlitett transzformacidhoz sziikséges. Ezen fliggelék (A.14)
egyenletének megoldasaként viszont a cikk (4.4) Osszefiiggését tekinti, melyben
megjelenik a kozeg nemlinedris torésmutatdja. Késébb Kuer [41]-ben hivatkozik erre az
eredményre, ¢és megemlités nélkiil korrigdlja a hibat. Ha a Kerr paramétert

2
K = W(z) n, n, modon definidljuk és ha a g’-re vonatkozo6 helyes (2.23) terjedési
T

egyenletet haszndljuk, akkor pontosan olyan Z-scan gorbéket kaphatunk, mint [35]-ben.
A [40] és a [41, 42] viszont csak n, =1 esetén egyezik meg. A [41] és [42] cikkek
alapjdn szamolt Z-scan gorbéknek az n,értekétdl valo fiiggetlensége, szintén ezen

publikacidk helyességét tamasztja ala. Tovabba [41] és [42] teljesen egybecseng SHEIK
numerikus modelljének eredményeivel [37]. A Z-scan gorbék szarmaztatasahoz persze a
mintaba 1épéstdl az aperturdig végig kell kovetni a Gauss-nyaldbot, ennek targyalasat
majd sajat modellem ismertetése soran teszem meg.

Kwak eredményei [39] az alkalmazhat6sagi hatarokon beliil teljesen
Osszhangban vannak SHeik numerikus modszerével szarmaztathatd eredményeivel,
viszont a (2.20) és (2.22) analitikus képletek D >>1 esetén csak akkor egyeznek meg, ha
(2.20) masodik tagjanak nevezdjében a 2-es hatvanykitevd helyett 3/2 van. Ez
feltehetdleg [37]-ben csak elirés.
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3.2. Sajat elméleti modellszamitasok eredményei

Lathatjuk, hogy sok moddszer létezik a Z-scan gorbék szarmaztatisara. Ezen
gorbéknek a mérési pontok illesztésekor van szerepiik, hisz igy tudjuk az anyagi
paramétereket meghatarozni. Az ismertetett modszerek talnyomo része csak erds
korlatok kozott teszi lehetdvé az alkalmazhatdsidgot. Az alabbiakban ismertetek egy
sajat elgondolason alapuld6 modellt a Z-scan gorbék elméleti meghatarozasara. Ezen
modszer érvényes tetszéleges mintavastagsag €s tetszéleges mértékii nemlinearits
esetén is.

A modszerrel a nyaladbot végigkdvetjiik a mintaba valo belépéstdl az apertiraig.

Legyen ismert a wy nyalabnyak a fokuszsikban. A fokuszban a gr paraméter tehat:

W,

I
-

q; (3.1)

Amennyiben a veszteségektol eltekintiink, tetszéleges z helyen az optikai tengely menti

intenzitas és a csucsintenzitas kozott a kovetkezd 6sszefiiggés van:

I,w? = 1(0,2)w(z)’. (3.2)

Az I(r,z) intenzitdsra pedig parabolikus kozelitést hasznélva:

I(r,2) = 1(0,2)-e " z[(O,z)[l— ar’ ] (3.3)

w(z)’

Ezt az n(r,z) = n, + n,I(r,z) 0sszefliggésbe beirva a kovetkez6hoz jutunk:

n(r,z) = ny +n,I1(0, z)(l - 2r22 J = (0, z)(l _ml0z) ] (3.4)
w(z)

n(0,z)  w(z)?

amely szerint a torésmutatonak az r-t6l vald fiiggése nagyon hasonit a gradiens-

torésmutatoju kdzeg
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2

n(r) = no(l - 2712] (3.5)

Osszefliggéséhez [34]. Alapvetd kiilonbség viszont, hogy esetlinkben a (3.5)-beli / érték
nem konstans, hanem / = /(z). Emiatt a mintat célszerli olyan AZ << L rétegekre
bontani, melyeken beliil / allandénak tekinthetd. A véges minta tehat gradiens-

torésmutatoju kozegek sorozataval helyettesithetd. A (3.5)-ben szerepld /(z)” tehat:

now(z)* +n,lywyw(z)’

I(z)* = 3.6
=) 4n,1,w, G0
Amennyiben n, >>n,!, a fenti 6sszefliggés az
4
I(z)* = u(z)z (3.7)
4n, I, w;

alakra egyszertisodik.
Ha a minta bemeneti sikja a fokuszsiktol Z tavolsagra van, akkor kdzvetleniil a belépés

utdn a 0. rétegben a g paraméter:

g =(g:+Z)n,. (3.8)

A gradiens-torésmutatdoji kdzeg ABCD matrixat [34] felhasznélva, valamint
kihasznalva, hogy a minta szeletekre bontdsa olyan finom, hogy

AZ =L/N <<l =1l(Z+1A Z) teljesiil (N a beosztasok szama), akkor

1 AZ
T=|_ AZ ; (3.9)
I(Z+iAZ)°

adodik az i-edik réteg ABCD matrixara. Innen (2.10)-t felhasznalva, a szomszédos

z6nak g; €s gi+ paraméterei kozti kapcsolat:
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_ q;tAZ

qin = A7
- +1
12

1

(3.10)

ahol /; a (3.6)-bol meghatidrozhatd mennyiség, melyben a w(z) (azaz wi) gi-bol (2.9)
alapjan egyszeriien meghatarozhato. A g paraméter segitségével tehat végigkovethetd a

nyalab a mintaban. A minta kimeneti sikjan torténd torést pedig a

g, =" (3.11)

egyenlettel irjuk le. Innen a detektorig a szabad térben s — L — Z tdvolsagot kell

megtenni, ahol s a fokusz—apertira tdvolsag. Az aperturanal, tehat
4, =q4.+s-L-Z, (3.12)

ahonnan (2.9) alapjan w, szdmolhat6. Ennek ismeretében pedig a normalt transzmisszio

a

w,” (Zn, =0)

T(Z)z,)= w(Zn)
a P 152

(3.13)

modon adhaté meg. A szdmitasokat elvégeztem vékony, illetve vastag mintakra, kis és
nagy nemlinearitdsokra egyarant. A szamitdsok sordn a fokusz—apertra tavolsdgot a
szkennelési tartomanynal joval nagyobbra valasztottam (s >> zp). Ha ez a feltétel
teljesiil, akkor a gorbe fliggetlen s értékétdl. Viszont arra még ezen feltétel mellett is
érzékeny a gorbe, hogy a fokusz—apertra, vagy a minta—apertira tavolsagot tartjuk
allandonak. Tovabba az eredmények a hulldmhossztdl fliggetlenek. Vastag minta esetén
a Rayleigh-hossz, a linearis és nemlinearis torésmutatd, a teljesitmény ¢és a
mintavastagsag hatirozza meg a Z-scan gorbét. Igy tehat, ha n, kivételével valamennyit
ismeriink ezek koziil, akkor az, mint illesztési paraméter meghatarozhatdé. Amennyiben

mas relevans paraméter (pl. zo) is ismeretlen, ugy tobb paraméteres illesztésrdl van szo.
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5l a I
; .
i A n,=-0,5"10" mw
i -!\‘ ............ n,=-1*10" m*w
Iy " m?
I | " -——=n= -2*10 m /W
_ 2 ! /I ::h,’ z  mxan14 2

3.2. abra. Néhany sajat elmélet alapjan szarmaztatott Z-scan gorbe vastag mintara és
kiilonboz6 mértékii nemlinearitasokra

A 3.2. 4bra az elméleti gorbéket mutatja vastag minta (L/zp = 2) esetén. A szdmitasok
soran zo = 1 mm, P =1 W, ny = 2,2723 valamint A = 514 nm volt feltételezve. Az n,
paraméterek az abran fel vannak feltiintetve. Eredményeim vékony minta esetén teljes
Osszhangban vannak a [39], vastag minta esetén pedig a [35, 37, 41, 42] cikkek
eredményeivel. Szamitdsi modszerem eldnye, hogy tetszOleges mintavastagsagra és
tetszoleges mértékii nemlinearitdsra érvényes. Elony tovabba, hogy az abszorpcid
(linearis és nemlinedris), valamint a specialis eseteknek megfeleld valtozo nemlineéris

torésmutato (lasd 4.5. fejezet) konnyen beépitheté a modellbe.

3.3. Az abszorpci6 hatasa

Az el6z6 fejezetben csak a nemlinearis torésmutatd hatdsat vizsgaltuk, az
abszorpcidt figyelmen kiviil hagytuk. Amennyiben linearis abszorpcid van jelen, a

minta adott pontjaban abszorbedlodd fény mennyisége aranyos a lokalis intenzitassal:

dl/dz=—al, (3.14)
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ahol « a linearis abszorpcids egyiitthatd. Az L vastagsagi minta ugy viselkedik,
mintha L :(l—e_“L )/a hosszisagli lenne [1]. Viszont a normalt Z-scan gorbékre
ennek semmiféle hatdsa nincs akar nyitott, akar pedig zart apertiras mérésekrdl van szo.
A nemlinedris abszorpcid, — melyet a (2.27) ir le — viszont befolyasolja a gorbéket. Zart
apertiras mérések esetén a £, mint Gjabb fliggetlen illesztési paraméter jelenik meg [38],
nyitott aperturas mérések soran pedig vékony minta esetén az egyetlen illesztési
paraméter [1] (ha a nyaldb minden paramétere ismert). Amennyiben sikhullam
terjedését vizsgaljuk, és fellép a linedris és a nemlinedris abszorpcio is, az intenzitas

valtozast a
dI/dz=—al- pI’ (3.15)

egyenlet irja le. Ennek megoldasa az u(z) =1/1(z) valtoz6 bevezetésével konnyen

megadhatd, mely

IO
(1+[0 ’Bje”‘z +£10

a a

I(z)=

(3.16)

alaku.

Ha Gauss-nyaldb terjedése soran vizsgaljuk az abszorpciot, akkor az egzakt
targyalas bonyolultta valik, féleg, ha nemlineéris torésmutatdval bir a kdzeg. Az el6z6
fejezetben ismertetett modellben az abszorpcidét nem tul bonyolult figyelembe venni,
mégpedig a kovetkezé6 modon. A (3.10) egyenlet alapjan a mintdban a g-paramétert
nyomon tudjuk kovetni. Veszteségmentes esetben tehat ismert minden rétegben ¢, azaz
w, vagyis a tengelymenti intenzitas is. igy minden egyes rétegben, ahol a tengelymenti

intenzitasnak a diffrakciobol szarmazo valtozasaval nem kell szamolnunk,

Al = —alAz — BI* Az (3.16)

alapjan hatdrozhatjuk meg az abszorbenciat. Egy adott rétegben pedig annyival
kevesebb az intenzitds a veszteségmentes esethez képest, mint amennyi az el6zd

rétegekben abszorbealddott. A modellnek hidnyossdga azonban, hogy az abszorpcid
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III. Tudomanyos eredmények 4.1. A vizsgalt mintak, felhasznalt eszkdzok

nemlinearitdsa miatt az optikai tengelytdl kiilonb6z6 tavolsagokban az intenzitas relativ
csOkkenése kiilonbozd. Ez pedig a Gauss-intenzitaseloszlas torzulasat eredményezi.
Amennyiben tisztdn nemlineéris abszorpcié valdsul meg a 3.3a. dbra gorbéi mutatjak
ennek hatasat adott n, mellett. A 3.3b. abran pedig adott n, és S mellett a linearis
abszorpcié hatdsa lathat6. Amikor nem volt jelen nemlinearis abszorpcid, akkor nem
lehetett a linearis abszorpcid hatdsat észlelni, most viszont lehet. A 3.3a. illetve 3.3b.
abrak gorbéinek szamitasai soran L/zp = 1, P = 1,85 W illetve n; = 6-10""° m*W voltak
feltételezve, melyek a mérések soran realisak lehetnek. Az abszorpciods egyiitthatdkat az

abrakon feltiintettem.

14} =0 N A
----2=501/m

=100 1/m

3.3. abra. Szamitott Z-scan gorbék olyan esetekre, amikor a nemlinearis torésmutato mellett a
nemlinearis abszorpcié is jelen van (3.3a.), illetve a linearis és nemlinearis abszorpcio
egylittesen jelen van (3.3b.)

4. Kisérleti eredmények

4.1. A vizsgalt mintak, felhasznalt eszk6zok

A mérések célja lézerindukalt torésmutatd-valtozas vizsgalata LN kristalyban. A
mérések tulnyomo részét a PTE Kisérleti Fizika tanszékének kutatd laboratériumaiban
végeztem, kisebb hadnyadat pedig az MTA-SZFKI laboratoriumaban. Ennek oka csupan
az volt, hogy 1ézeriink meghibasodott, a hiba elhéritdsa pedig hosszl iddt vett igénybe.
Ennek hatranya az volt, hogy a mérési koriilmények nem voltak azonosak, amit az
eredmények Osszehasonlitasandl szem el6tt kell tartani. A vizsgalatokhoz valamennyi

mintat az SZFKI Kristalytechnoldgiai Osztalyan allitottak eld. A vizsgalatokhoz tiszta,
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III. Tudomanyos eredmények 4.1. A vizsgalt mintak, felhasznalt eszkdzok

vassal, illetve magnéziummal dopolt LN mintdkat hasznaltam, melyek a 4.1.

tablazatban vannak rendszerezve.

Minta Kod, névesztési Li konc. Adalék konc.
szdm mol% mol%
Sztdochiometrikus #1 50 -
sLN 179 801
Kongruens + Fe #2 48,6 10 mol% Fe
cLN: 107% Fe 148 211
Kongruens + Fe #3 48,6 102 mol% Fe
cLN: 107% Fe 149 907
Kongruens #4 48,6 -
cLN 118 121
Kongruens + Mg #5 48,6 5,0 mol% Mg
cLN: 5,0% Mg 140 002 (4,5 mol%)
Sztdochiometrikus + Mg #6 49,82 0,67 mol% Mg
sLN: 0,67% Mg 170 105 (2,2 mol%)
Sztdchiometrikus + Mg #7 49,92 5,0 mol% Mg
sLN: 5,0% Mg 170 002 (4,5 mol%)
Kongruens + Mg #8 48,6 6,1 mol% Mg
cLN: 6,1% Mg 149 908 (8,0 mol%)

4.1. tablazat. A mérések soran hasznalt mintak és azok Osszetételei

Az elsd oszlopban a sztochiometria, valamint az adalékolds tipusa van feltlintetve. A
masodik oszlopban szerepel a minta ndvesztési sorszdma, valamint jelen dolgozatbeli
kédja. A  harmadik oszlop tartalmazza a pontos [Li]/[Nb] aranyt, melynek
tortént. Dopolt mintak esetén pedig feltételeztiik, hogy az ardny ugyanaz, mint azon
dopolatlan minték esetén, melyek ndvesztése a dopoltakkal azonos koriilmények kdzott
tortént. A negyedik oszlopban a beépiilt dopold anyag koncentracidja szerepel. Ennek
meghatarozasa atomabszorpcids spektroszkopiai modszerrel tortént. Ezen mintak esetén

zardjelben megadjuk az oldatbeli koncentraciot is.
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III. Tudomanyos eredmények 4.1. A vizsgalt mintak, felhasznalt eszkdzok

A kongruens kristalyok ndvesztése a hagyomdnyos Czochralski-modszerrel
tortént, mig a sztdchiometrikusaké flux modszerrel, K,O (12—-13 mol%) tartalmu
oldatban. A Mg adalékolas pedig MgO formajaban tortént.

Valamennyi minta vastagsaga L = 2 mm volt, szélességeik pedig 5 és 10 mm
kozott valtoztak. A kiilonb6zé mintdk a konnyebb megkiilonboztethetdség kedvéért
sz¢élességeikben kiilonboztek. A mintaknak Y-metszeteit vizsgaltam, kivéve #6-ot,
melynek a Z-metszetét is.

A PTE laboratériumaban rendelkezésiinkre allt egy COHERENT-INNOVA 90
tipusi Ar-ion lézer (Lézer 1), melynek csucsteljesitménye 4,5 W koril volt
Osszvonalon. Valamennyi mérés soran Osszvonalon miikodtettem a 1ézert. Az egyes
hullamhosszak relativ teljesitményei a 3.4. és a 3.5. abrakon lathat6 a 1ézerbdl kijovo
Osszteljesitmény fliggvényében. A 3.4. abran lathato, hogy nagy teljesitmények esetén

az 514 és a 488 nm-es vonalak a meghatarozok, mig kis teljesitmény esetén a 488 nm-

€S.
1.00 rO B
O 488 nm
. o + 514 nm
S5075F B
E o
‘®
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3.4. abra. Osszvonalon miikddd Ar-ion 1ézer 488 nm, illetve 514 nm-es vonalanak relativ
teljesitménye
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3.5. abra. Osszvonalon mikodé Ar-ion 1ézer kevésbé intenziv vonalainak relativ
teljesitménye
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III. Tudomanyos eredmények 4.1. A vizsgalt mintak, felhasznalt eszkdzok

A Z-scan elrendezésben (2.1. dbra) a D; detektor egy TEXAS INSTRUMENTS

gyartmanyu fotodidda, mig D, egy SCIENTECH tipustu termikus detektor volt. A
termikus detektor idéallanddja 10 s koriil volt. Nagy teljesitmény esetén a D, fotodidda
sériilésének elkeriilése végett a mintan atmend fényt iiveg feliileten reflektaltattam,
mieldtt az apertarara engedtem. Az SZFKI laborjaban pedig SPECTRA PHYSICS
gyartmanyu Ar-ion 1ézerrel dolgoztam (Lézer 2). Mivel a mérések kisebb hanyada
tortént ezzel a 1ézerrel, ezért a dolgozatban ahol nincs jelolés, ott Ggy értendd, hogy
Lézer 1-gyel tortént a mérés. Csak a Lézer 2-t fogom kiilon feltiintetni. A Z-scan
mérésekhez a fokuszalast harom kiilonbozo lencsével tettem meg: f= 80, 91 ill. 100 mm
fokusztavolsaguiakkal. Ez utdbbi kettd kvarc, az elsé pedig iiveglencse volt.
Nyaldbosztonak ékes liveglemezt, a minta poziciondldsira pedig mechanikus (PTE),
illetve piezoelektromos (SZFKI) eltoldt hasznaltam.
A kis apertiras megfigyelés a mintatdl legalabb 30 cm-es tavolsdgban tortént. Ezzel
biztositottam a tavoli zoénabeli megfigyelést, hisz a Rayleigh-hossz a mme-es
tartomanyba esett, a szkennelési tartomany pedig 20-30 mm volt. A kor alakt apertra
atméréje 1-3 mm kozott volt, ami kb. tized része az aperturasikban 1€vo tipikus
foltméretnek.

A mérések soran az Ar-ion lézert a legkiilonbozébb teljesitményeken
mikddtettem, a tized mW-t6l a 2W-ig terjedd tartomanyban. Mivel a LN torésmutatoja
nagy, ezért merdleges beesés esetén a parhuzamos feliileteken a teljesitmény kb. 15-
15%-a reflektalodik. A nemlineéris effektusokat a mintdban 1évd intenzitds hatarozza
meg, amit nem tudunk mérni. Megéllapodas szerint valamennyi esetben a teljesitmény
alatt a nyaldb mintaba valo belépés eldtti Osszteljesitményét értem, melyet minden
esetben meghataroztam. A grafikonokon, tablazatokban is ezt az értéket tiintetem fel.

A mérések megkezdése eldtt a mintak feliileteit gondosan megtisztitottam, ehhez
szerves oldoszereket (metanol, aceton) hasznaltam. A mérések elso 1épése a detektorok
linearitdsanak ellendrzése volt. A mintdk rdgzitése X-Y-Z eltolora helyezett
mintatartoban tortént. A szkennelés a fény terjedésének irdnyaban (optikai tengely)
tortént, a minta feliilete a legtobb esetben merdleges volt az optikai tengelyre. Az
Y-metszetli mintdk ugy voltak elhelyezve, hogy a kristalyoptikai Z-tengely a lézer

polarizaciojaval parhuzamos, a Z-metsztii pedig ugy, hogy arra merdleges legyen.
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4.2. A fotorefraktiv LINbO; mintak

Az altalam vizsgalt mintdk a benniik fényintenzitds hatasara bekovetkezd
valtozasok jellege alapjan két tipusba sorolhatok. Ebben fejezetben az #1, #2, #3, #4 ¢s
#5 jelzésti mintdkrol szolok.

Néhany mW teljesitmény mellett, £ = 80 mm-es lencsét hasznalva (kW/cm’-es
intenzitds) az #l, #2, #3 és #4 mintakat szkennelve vizsgidltam a mintdn atmend
nyalabnak a képét tavoli zénaban elhelyezett ernyén. Mind a négy minta esetén a
nyaldbnak az optikai tengely iranyaban torténd jelentds megnyuldsat tapasztaltam. Az
#1 minta esetén 10 mW teljesitményt (1,5 kW/cm? intenzitast) hasznalva CCD felvételt
készitettem. A mintdn atmend nyaldb adott sikbeli foltjat lencsével a kamera
érzékelojére képeztem le. A 4.1. dbran lathaték a fokuszsik kornyezetéhez illetve a

szkennelési tartomany széleihez tartozé mintapoziciok nyaladbképei.

sLN -

/

4.1. abra. Sztochiometrikus LN nevezetes mintapozicidkhoz tartozo nyalabkeresztmetszete
lathaté tavoli zonaban megfigyelve 10 mW teljesitmény (1,5 kW/cm? intenzitas) mellett

_=

<

A tartomany jelentds részén a nyaldbkeresztmetszet megnyuldsa volt lathatd, mely a
fokusz kozelébe helyezett minta esetén a legjelentésebb. Az ilyen anizotrop jellegli
szoras, amit a 4.1. abra is mutat jol ismert jelenség a LN esetén [31, 32]. A Z-scan
mérés, mint kvantitativ modszer ez esetben nem alkalmazhato, hisz a standard Z-scan
elméletek hengerszimmetrikus effektusokat feltételeznek.

Az 5,0 mol% Mg-mal adalékolt #5 mintaban viszont ekkora teljesitményszint és

ilyen fokuszalas esetén nem figyeltem meg nyaldbtorzulast, viszont 400 mW
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teljesitmény (60 kW/cm? intenzitas) hatasara mar igen. A 4.2. dbra mutatja ezen minta
nyaldbkeresztmetszetének a torzulasat a szkennelés alatt (a,..h), mely sordn a fokusz
elétti poziciokbdl haladtam a fokusz mogottiek felé (lasd 4.3. dbra). A felvételt ez
esetben NIKON-885 tipust digitalis fényképezdgéppel készitettem. A direkt nyaldb
detektalasa helyett egy tavoli zondban elhelyezett fehér ernydn I1étrejovo, adott

mintapozicidhoz tartozo foltot rogzitettem.

4.2. abra. 5,0 mol% Mg-mal dopolt kongruens LN nyalabkeresztmetszete 1athato tavoli zonaban
megfigyelve a szkennelés soran, 400 mW teljesitmény (60 kW/cm? intenzitas) mellett

T T d T T T
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4.3. ébra. 5,0 mol% Mg-mal dopolt kongruens LN 400 mW teljesitmény mellett felvett Z-scan
gorbéje
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A 4.2. dbran lathato anizotrop viselkedés ellenére a Z-scan gorbét felvettem, viszont az
elméleti gorbével torténd illesztést nem tettem meg, hisz az félrevezetd eredményt adna.
Igaz, az [55] publikdcibban megtettem az illesztést, ugyanis akkor még a
nyalabkeresztmetszet vizsgalata nem tortént meg ennél a mintanal. igy az [55]-ben
kozolt n, érték egy becslése a nemlinearis torésmutatonak az #5 minta esetén. A minta
400 mW teljesitmény mellett felvett Z-scan gorbéje a 4.3. dbran lathato.

Az #1 — #5 mintak jellegzetes nyalabkeresztmetszet-valtozasa (4.1. és 4.2. abrak) és az
#5 minta Z-scan goOrbéjének eldjele (fokusz eldtti hegy, fokusz utani volgy)
fotorefrakcid jelenlétére utal [30—33]. Annak érdekében, hogy a mintdkat (#1 — #5) a
fotorefrakcié mértéke alapjan Gsszehasonlithassuk, megvizsgéaltam a fotorefrakcionak
az iddbeli felépiilését. Erre a célra szintén a Z-scan elrendezést hasznaltam. Ezuttal a
mintak szkennelése helyett kivalasztottam egy allando poziciot, konkrétan olyan fokusz
mogotti helyet, ahol a valtozas (csokkenés) mértéke jelentés. Valamennyi mintat ebben
a pozicidban rogzitettem €s azonos megvilagitast hasznalva mértem a D; fotodetektorral
az elé helyezett kis apertiran atmend teljesitményt. Mivel az #1 — #4 mintdk esetén a
nyaldab iddbeli tagulasa a 1ézerbdl kijové 10 mW koriili minimalis stabilizalhato
teljesitmény esetén is gyors volt, ezért a lézer fényét egy feliileten reflektaltattam. Igy
0,3 mW mellett tudtam mérni a valtozast a masodperces iddskalan. A miikodési
hullamhossz a 3.4. dbranak megfeleléen 488 nm volt. A mért eredmények a 4.4. dbran

lathatok.

o '#1sLN
1.00 I = 44 Wicm? = #2 cLN: 10°% Fe]
A #3CcLN: 10%% Fe
0.75 #4 cLN

0.50

Normalt
transzmisszio

0.25

ooobmro —
0

4.4, abra. A fotorefrakcid idobeli felépiilése 1athato tiszta és vassal dopolt LN mintak esetén
0,3 mW teljesitmény mellett
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A 4.4. dbra mérési adatait al(r)=4, +(1-4,)- exp(— tj formuléval illesztettem. A
T

tranziens fotorefrakcios folyamat iddallandoit (7) és a stacionarius allapotbeli

transzmisszio értékeket (4;) a 4.2. tablazatban foglaltam Gssze.

Minta 7(s) A4, 1 (W/cm®)
#1 4,3 0,18 44
#2 17,8 0,38 44
#3 5,6 0,31 44
#4 12,6 0,66 44
#5 38 0,83 1,5-10°

4.2. tablazat. A mért idéallandok és a transzmissziok stacionarius értékei tiszta és vassal dopolt
mintak, valamint magnéziummal dopolt kongruens LN esetén

Osszehasonlitva az idéallandokat azt allithatjuk, hogy a tiszta sztdchiometrikus
LN (#1) joval érzékenyebb a tiszta kongruensnél (#4). A stacionarius allapotbeli
transzmisszioérték szintén joval kisebb #1 esetében, mint #4-nél. Ezen eredmények jo
Osszhangban vannak [22]-vel, ahol a fotorefrakci6 roncsolasi kiiszobét vizsgaltak.
Viszont ellentmondédsban vannak [26]-tal, ahol a kettds torés valtozasat vizsgaltak.
Ezzel a modszerrel vizsgélva ugyanis a tiszta kongruens minta érzékenyebbnek
bizonyult a tiszta sztochiometrikusnal.
[19] megfeleld képlete azt allitja, hogy a 7 idéallandd, amit Maxwell-féle relaxacios
idének nevez forditottan aranyos a lézerintenzitassal, valamint fiigg a donor- és
akceptorionok koncentraciojatol. Eredményeim azt mutattadk, hogy a vassal dopolt
mintak koziil az a minta az érzékenyebb (#3), melyben a vas koncentracidja nagyobb.
A Mg-mal dopolt kongruens (#5) minta 0,3 mW teljesitmény hatdsara nem mutatott
semmiféle nyaldbtorzulast, ekkora teljesitmény mellett a transzmisszié idében allando.
Csak lényegesen intenzivebb megvilagitast hasznalva lesz kimutathaté az effektus. A
4.5 grafikon pontjai 1 W teljesitmény mellett lettek felvéve. Az illesztési paraméterek
(4.2. tablazat) azt mutatjak, hogy ezen minta esetén a legnagyobb mind a tranziens
folyamat idéallanddja, mind pedig a stacionarius transzmisszié érték, annak ellenére,

hogy csaknem négy nagysagrenddel nagyobb intenzitast alkalmaztam.
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4.5. dbra. A fotorefrakcid iddbeli felépiilése 1athat6 az 5,0 mol% Mg-mal dopolt LN minta
esetén 1 W teljesitmény mellett

A nyaldbkeresztmetszetrdl készilt digitalis felvétlek is ezt mutatjak, hisz a 1ényegesen
nagyobb intenzitdsszinten sincs olyan mértékii nyaldbtorzulas az #5 minta esetén, mint a
tobbi fotorefraktiv mintandl. A Mg-mal torténd dopolas tehat a fotorefrakciot jelentésen

csokkentette.

4.3. A nem fotorefraktiv mintak

A Mg-mal dopolt sztochiometrikus (#6, #7) €s az er0sen dopolt kongruens (#8)
mintdk esetén a transzmisszid vizsgdlata sordn a madasodperces iddskalan nem
tapasztaltam valtozast. A félreértés elkeriilése végett megjegyzem, hogy az [56,57]-es
kozleményeinkben szerepel ugyan egy SZ + Mg-vel (illetve s + 4,5Mg + 10™*Fe - vel)
jelzett Mg tartalmi sztochiometrikus minta, mely esetén a transzmisszio iddébeli
fejlodése mérhetd volt ezen az id6skélan, de ez a minta némi vasat is tartalmazott. Ez a

minta nem szerepel a 4.1. tdblazatban.
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A #8 minta abban kiilonbozik #5-t61, hogy a beépiilt Mg adalék-koncentracié nem 5,0%
hanem 6,1%. Ezen minta Z-scan gorbéjét 1850 mW teljesitmény mellett vettem fel

ugyancsak /= 80 mm-es lencsét hasznalva. A kisérlet eredménye a 4.6. abran lathato.
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4.6. dbra. 6,1 mol% Mg-mal dopolt kongruens LN 1850 mW teljesitmény mellett felvett Z-scan
gorbéje

A 4.6. abra gorbéjének menetébdl azonnal szembetind, hogy a hegy és a volgy
sorrendje forditott, mint a kisebb mértékben dopolt (#5) minta esetén (4.3. abra). Ez
annyit jelent, hogy a nemlinearitas eldjele ellentétes; az 5,0 mol% Mg-mal dopolt
kongruens LN (#5) esetén negativ, mig a 6,1 mol% Mg-mal dopolt minta (#8) esetén
pozitiv. A 4.6. abra pontjainak a [38] cikk nemlinedaris abszorpciot is figyelembe vevd
formulajaval torténd illesztéssel n, = 1,410 cm*W értéket kapunk a nemlinedris
torésmutatora és f=2,8-10° cm/GW értéket a nemlinearis abszorpcios egyiitthatora.

A #8 mintan nyitott aperturds Z-scan mérést is végeztem a nemlinearis
abszorpcidnak az el6zo6tdl fliggetlen modszerrel torténd meghatarozasa céljabol. A
mérés koriilményei azonosak voltak, mint a kis apertiras Z-scan mérések esetén. A

mérés eredménye a 4.7. dbran lathato.
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4.7. ébra. 6,1 mol% Mg-mal dopolt kongruens LN 1850 mW teljesitmény mellett felvett nyitott
apertiras Z-scan gorbéje. A folytonos, ill. a szaggatott gorbék az elméleti gorbék

Az abran latszik, hogy a nemlinearis abszorpcié hatisa nem elhanyagolhatd. A
fokuszbeli pozicioban a fény 10%-a abszorbealddik. A [1] cikk megad egy képletet
(dolgozatomban a 2.28 egyenlet) a nyitott apertirds mérések illesztéséhez. A formuldba
ugyanakkora Rayleigh-hosszat helyettesitve, mint amekkorat a zart aperturas mérések
soran az illesztd formulaba helyettesitettem, szemmel lathatéan nem sikeres az illesztés
(szaggatott gorbe). A (2.28) képlet ugyanis csak vékony mintdkra érvényes. Ennek
ellenére voltak, akik vastag mintdkra is alkalmaztak [58]. Méréseik soran pedig azt az
érdekességet tapasztaltak, hogy a lézerteljesitményt duplajara novelve alig tapasztaltak
valtozast a gérbe amplitaddjaban, inkébb a gorbe szélessége valtozott. A vékony mintas
(2.28) képlet pedig nem ezt josolja. A tapasztalt jelenség magyardzata, hogy vastag
minta esetén, amennyiben szamottevd a nemlinedris torésmutatd, annak hatdsadt nem
szabad figyelmen kiviil hagyni a mintaban torténd terjedés leirasa soran. Ezen effektus
miatt ugyanis lényegesen mas nyaldbméretek alakulhatnak ki a mintan beliil, mint
linearis kozegben. Igy a szkennelés soran mérheté maximaélis abszorpcié nem lesz
aranyos a teljesitménnyel. Emiatt a vékonymintas formulaval torténd illesztés soran z
értékét valtoztatni kell a kiillonbozd teljesitmények esetén. Természetesen igy sem
egzakt az eredmény, mert nem olyan képletet hasznaltam, ami figyelembe venné azt,
hogy pontosan miként terjed a nyaldb a mintdban. A kis apertirds Z-scan gorbe
illesztésekor (4.6. abra) zp = 1,7 mm esetén volt a legsikeresebb az illesztés. A nyitott
aperturas esetben az illesztd6 formulaba ugyanakkora zp-t helyettesitve (4.7. abra,

szaggatott gorbe) £ = 2,8-10° cm/GW adodik, de az illesztés szemmel lathatdan nem
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sikeres. Az illesztés zp = 0,5 mm valasztasaval lesz a legsikeresebb (4.7. abra, folytonos
gorbe), ekkor A= 0,85-10° cm/GW adodik. Ez természetesen nem azt jelenti, hogy a
z0=0,5 mm a helyes érték, csupan azt mutatja, hogy a vékonymintads formuldban
milyen korrekciot kell megtenni. Ugyanezzel a mérési elrendezéssel a nyitott apertiras
mérést elvégeztem 600 mW teljesitmény esetén is. Az eredmény a 4.8. dbran lathato, a
folytonos vonal az elméleti gorbe. Az illesztés soran meghatarozott nemlinearis
abszorpcios egyiitthato szintén £ = 0,85-10° cm/GW-nek adodik, viszont a jo illesztés
zo=0,4 mm-t kivan meg. Nyilvdnvaléan nagyobb n, paraméterrel rendelkezd anyag
esetén még jelentdsebb nyaldbméretbeli valtozasok alakulnak ki, azaz zy-ban nagyobb

korrekciot kell megtenni.

1.00

0.99

0.98

+ #8 cLN: 6,1% Mg

| 1=0,1 MW/cm®

Normalt
transzmisszio

0.96

L L 1 L L
-5.0 -2.5 0.0 25 5.0
Z (mm)

4.8. abra. 6,1 mol% Mg-mal dopolt kongruens LN 600 mW teljesitmény mellett felvett nyitott
aperturas Z-scan gorbéje. A folytonos vonal az elméleti gorbe.

Az éltalam mért f értékek harom-négy nagysagrenddel kisebbnek adddtak, mint az
[58]-ban megadott érték. Igaz, [58]-ban dopolatlan LN minta Z-metszetét vizsgaltak
mW nagysagrendi teljesitmények mellett, de szintén Ar-ion lézert és ugyanakkora
nyalabnyakat hasznaltak, mint ¢én. Az altalam hasznalt watt nagysagrendi
teljesitményszint mellett az altaluk mért f érték csaknem a teljes fénymennyiség
abszorpcigjat jelentené. Mivel az altaluk hasznalt tiszta kongruens mintaban a
nyaldbtorzulasok a nagyobb nemlinedris effektusok miatt joval nagyobbak ([58] 2.
abraja), mint az én esetemben hasznalt Mg-mal dopolt (#8) minta esetén, feltehetdleg az

altaluk hasznalt mintadban nem ez torténne.
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Lathattuk, hogy a kiilonb6z0 teljesitmények (intenzitdsok) esetén az
illesztésekben zp-t kiilonbozonek kellett venni ahhoz, hogy a nyitott apertirds gérbék
illesztése sikeres legyen. Arrdl, hogy a lézerbdl kijové nyalab Rayleigh-hossza
val6jaban a teljesitménytdl fiigg, vagy pedig a nemlinearis térésmutatd hatasara valtozik
meg a mintaban a nyalabméret, az aldbbi kisérlettel gy6zddtem meg. A 1ézerbdl kijovo
fényt egy f= 50 mm fokusztavolsagu akromat lencsével lefokuszaltam. Ettdl a lencsétdl
17 cm-re elhelyeztem egy f = 100 mm-es fokusztavolsagu kvarc lencsét, mellyel az
akromat altal létrehozott fokuszfoltot ernydre leképeztem. A nyaldbnyak (illetve
Rayleigh-hossz) meghatdrozasahoz egy 140 pm atmérdji drétdarabot hasznéltam
referenciaként, melyet az akromat lencse fokuszaba helyeztem (4.9. dbra). Az ernyén
keletkez6 kép digitalis felvételének kiértékelésébdl a nyaldbnyak, azaz z
meghatarozhatd. Az &bran lathatd kép esetén a detektor éppen telitésben van, az abra
csupan illusztracioként szolgal, melyen a kontirok jol lathatok. A lézerteljesitményt
sz€les tartomanyon valtoztatva vizsgdltam a nyaldbnyaknak az esetleges

teljesitményfiiggését.

4.9. abra. A 1ézer nyalabnyakanak a teljesitménytdl valo fiiggésének vizsgalata

A nyalabkeresztmetszet radialis intenzitaseloszlasat az

(=’
I(r)=A+B-e * (4.1)
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formulaval illesztettem az ORIGIN 5.1 segitségével. A felvételeken a w nyalabméret és
a drot vastagsdganak az aranyabol pedig a nyalabnyakra tudunk kdvetkeztetni egyszerii
aranyossdg alapjan. A 4.3. tablazat mutatja a kiilonbozd teljesitmények esetén
meghatarozott nyalabnyakbol szamolt zj-akat. Monotonitdas nem fedezhetd fel a
teljesitmény ¢és a nyalabnyak kozott, a szords a mérés véletlen hibajabol adodhat.
Meéréseim sordn (ugyanugy, mint [58]-ban) a zp-beli korrekcidkat a nemlinearitds okozta
nyaldbtorzulds miatt kell tehdt megtenni, nem pedig a lézer nyaldbnyakjanak a

megvaltozasa miatt.

P (mW) zo (mm)
10 0,9
100 0,97
400 0,85
800 1,05

4.3. tablazat. A kiilonb6z0 teljesitményeken mért nyaldbnyakakbol szamolt Rayleigh-hossz a
teljesitmény fliggvényében

Mint az elézdekben lattuk, a 6,1 mol% Mg-mal dopolt kongruens (#8) minta Z-
scan gorbéje ellentétes menetili, mint az 5,0 mol% Mg-mal dopolt ugyancsak kongruens
kiilonb6zd sztochiometridji mintdkat is. Szintén az f = 80 mm-es fokusztavolsagl
lencsét hasznélva felvettem az 5,0 mol% Mg-mal dopolt sztochiometrikus (#7) minta
kis apertaras (4.10a. abra) és nyitott aperturas (4.10b. abra) Z-scan gorbéit
P=1380 mW teljesitmény mellett.
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sLN: 5,0% Mg
= 0,2 MW/cm®

Normalt
transzmisszio

09r

Z (mm)

4.10a. &bra. Az 5,0 mol% Mg-mal dopolt sztochiometrikus minta kis aperturas
Z-scan gorbéje 1380 mW teljesitmény mellett
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4.10b. abra. Az 5,0 mol% Mg-mal dopolt sztochiometrikus minta nyitott aperturas
Z-scan gorbéje 1380 mW teljesitmény mellett

A 4.10a. grafikon mérési pontjainak illesztése (folytonos vonal) a [38] cikk nemlinearis
abszorpcidt is figyelembe vevd formuldjaval tortént. Az illesztés majdnem tokéletes,
melybdl az ny = 6,6:10"" cm*W, illetve = 1,7-10° cm/GW értékeket kapjuk [55]. A
4.10b pontjainak illesztésekor dolgozatom (2.28) Osszefiiggését hasznalom, mellyel

B=23-10° cm/GW adodik a becslésre, noha ehhez a Rayleigh-hosszt zo = 0,65 mm-nek

55



II1. Tudomanyos eredmények 4.3. A nem fotorefraktiv mintak

kellett valasztani. Ez irredlisan kicsi, hisz ugyanennél a lencsepozicional 50 mm-es
fokuszald lencse esetén mértem 1 mm kortili értéket.

A Z-scan goOrbék felvétele sordn CCD kamerdval figyeltem a nyaldb
keresztmetszetét. Ez esetben a mintan (#7) atmend direkt nyalabot vezettem a kamerara
sziirke sziir6n tOrténd ateresztés utan. A nyalabkeresztmetszet szemmel lathatéan a
szkennelés sordn mindvégig kor alakii volt. A 4.11. grafikonon a nevezetes

mintapozicidkhoz tartoz6 nyaldbkeresztmetszeteket lathatjuk.

(b)

(c) (d)

4.11 abra. A szkennelési tartomany nevezetes mintapozicidihoz tartozo
nyalabkeresztmetszetek felvételei az 5,0 mol% Mg tartalmu LN esetén

crcr

scan gorbe minimumaba, d) pedig annak maximumaba helyezett minta 4ltal 1étrehozott
nyalabfoltrol késziilt. A 1ézer teljesitménye €s intenzitdsa ugyancsak 1380 mW, illetve
0,2 MW/cm® volt. A nyalab alakvéltozasanak vizsgalatat a CCD felvételek részletes
feldolgozasaval tettem meg. A nevezetes pozicidbkban az intenzitds-eloszlast
megvizsgaltam a kristalyoptikai tengely, illetve az arra merdleges irdny mentén is. Az
illesztést a mar kordbban hasznalt (4.1) formuléval tettem meg. Példaként a 4.12.
abrakon a Z-scan gorbe maximum, illetve minimum helyéhez tartozo, kristalyoptikai
tengely menti, illetve arra merdleges intenzitds-eloszlasokat mutatok be. Az
illesztésekre szintén az ORIGIN-t hasznaltam. A 4.12a. abra a Z-scan gorbe
minimumhelyéhez, a b) é&bra pedig a maximumhelyéhez tartozik, melyek a

kristalyoptikai tengely irdnyaban vizsgalt intenzitas-eloszlast mutatjak. A 4.12c., ill. d)
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abra pedig ugyanezen poziciokhoz tartozo felvételeknek az el6zd irdnyra merdleges

iranyban torténd feldolgozasat mutatja.

T T T T T T 200 T T T
o 150 | #7 ~ #7
;g B=133 & 0 B=1693 ]
é 100} c =454 | % c=4555
< w = 1300 £ %1 w=1001 ]
= A=10.81 2 A=1084
© 50f i
& £=28 B NOF  p=35 1
04
% 400 200 300 400 500 600 % 100 200 300 400 500 600
r (relativ egység) r (relativ egység)
T T T T T T 200 T T T T T T
150 i

" # “ ©) 0 150} # | 9 |
o B=133 e B=167 |

N oo} c =386 ] % c=384

2 2 2 100t ) |
I= w = 1491 £ w =1098

= A=10,35 = A=10,52

© r 2 1 = 50f 1
° £ =17 / S =15

0o 100 200 300 400 500 600 00 100 200 300 400 500 600
r (relativ egység) r (relativ egység)

4.12 abra. Az 5,0 mol% Mg-mal adalékolt sztdchiometrikus mintan athaladé nyalab
intenzitas-eloszlasa a kristalyoptikai tengely (a,b) ill. az arra mer6leges iranyban (c,d)

Az illesztés soran kapott w’ értékekbdl a kristalyoptikai tengely iranyaban torténd
vizsgdlat ~ soran w2 /w. =13, mig az erre merdleges irdnyba
w /w2 =135adédik. A Z-scan gorbe (4.10a. abra) maximélis és minimalis

transzmisszio értékeinek (7, . /T, ) héanyadosa pedig 1,3. A korszimmetrikus

nyaldbkeresztmetszet-valtozds azt kivannd meg, hogy ezen hdrom mennyiség
megegyezzen. Ez lathatd, hogy igen jo kozelitéssel teljesiil is, amibdl arra
kovetkeztethetlink, hogy a szkennelés soran a mintaban a fényindukalt térésmutato-
valtozas hengerszimmetrikus. Mivel a Z-scan gorbe illesztése is sikeres (4.10a. 4bra),
ezért azon kiviil, hogy hengerszimmetrikus a torésmutatd-valtozas az a feltételezés is

igazolddik, miszerint ardnyos az intenzitassal, ahogy azt a (2.12) egyenlet kifejezi.
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A Z-scan elrendezés maximumaban, illetve minimumaban megvizsgaltam a #7
mintan 4tmend nyalab transzmisszidjanak idObeli alakulasat kis apertiran keresztiil.
Erre a célra fotodiodat hasznéltam, és az idobeli leolvasas pontossdga masodperces volt.
Kiilonbozo teljesitményeket is hasznéaltam, de ezen az id6skalan nem figyeltem meg
valtozast.

A #8 és #7 mintdk Z-scan gorbéjének menete ellentétes az #5 mintaéval. A
nyaldbkeresztmetszet valtozasa (#7 esetén részletesen megvizsgaltam) korszimmetrikus
az #1-#5 mintékkal ellentétben, ahol elliptikus megnytlast tapasztaltam. Tovabba a #7
mintan megmutattam, hogy a kW/cm” — MW/cm® intenzitas tartomanyban nem lathaté a
szekundumos iddskalan valtozas, ami a kis apertirds, valtozatlan mintapoziciohoz
tartozo idobeli vizsgalatokat illeti. Ezen tények azt sugalljak, hogy a #8 és #7 mintak
esetében mas eredete van a fényindukalt torésmutato-valtozasnak. Az #1—#5 mintakat
fotorefraktiv mintdknak hivtuk, a fejezetnek is ez a cime, melyben ezekkel a mintakkal
foglalkoztam. Tobb cikkel 0sszhangban én is azt tapasztaltam, hogy a Mg-mal torténd
dopolas a fotorefrakciot csokkenti. Az cLN: 5,0%Mg (#5) minta esetén példaul joval
kisebb mértékiinek talaltam azt, mint a tiszta kongruens (#4) minta esetén. A #8 esetén
viszont olyannyira lecsokkent a fotorefrakcid, hogy azt mas effektus tulkompenzalta. A
sztochiometrikus Osszetétel esetén pedig mar az 5,0% Mg koncentracio (#7) elég volt
ahhoz, hogy a fotorefrakci6 teljesen megsziinjon. A MW/cm’-es intenzitasszinten a
fotorefrakcid megsziintetéséhez sziikséges kiiszob Mg koncentracié tehat valahol 5,0%
¢és 6,1% kozott van a kongruens Osszetétel esetén, a sztochiometrikus Osszetétel esetén
pedig 5,0% alatt.

A nem fotorefraktiv mintdk (#7 és #8) viselkedésének mélyebb megértése,
valamint a fotorefrakcid kiiszobének tovabbi vizsgalata érdekében tovabbi méréseket
végeztem. Ehhez a sztochiometrikus Osszetételli (#6) mintat valasztottam, mely
annyiban kiilonbozik #7 t6l, hogy a beépiilt Mg koncentracié nem 5,0% hanem csak
0,67 mol%, illetve kis sztochiometriabeli kiilonbség van. Mindenek el6tt digitalis
kameraval megvizsgaltam a nyalab viselkedését a szkennelés soran, melyet a 4.13.
abran lathatunk. Ehhez f = 80 mm-es lencsét ¢és 1850 mW Iézerteljesitményt
hasznaltam. Az a) és d) abrak mutatjdk a szkennelési tartomany széleihez tartozo
kristalypozicidkhoz tartozo felvételeket, a b), illetve a c) abrak pedig a minimum, illetve

maximumhelyekhez tartozét mutatja.
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4.13a. abra 4.13b. abra

4.13c. abra 4.13d. abra
Tek 1 [E] Read M Pos: 170.0,us Hard Copy
A SR RBRRERS. Aam JanE e e
F X : 3 : " : Layout

T e

F R N R RN RN

Abort
s : : ] : ; : : 1 Hardcopy
BHT S00my M0 CH1 o 332mv
Refa 100mY 500us RefB 200mY 500us

4.14a. abra. A transzmisszio iddbeli fejlédése 0,67 mol% Mg-ot tartalmazo
sztochiometrikus minta esetén fokusz mogotti mintapozicidban
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Tek Sl |E| Fleady M Pos: 1340ms Hard Copy

...............................................
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4.14b. abra. A transzmisszi6 idébeli fejlodése 0,67 mol% Mg-ot tartalmazo
sztOchiometrikus minta esetén fokusz el6tti mintapozicioban

Szemmel is jOl lathato, hogy a nyalab megtartja koralakjat a szkennelés soran. A

fellépd nyaldbméret-valtozas iddbeliségének vizsgalata céljabol a korabban mar
alkalmazott tipusi méréseket hajtottam végre, azaz adott mintapozicioban
megvizsgaltam a mintdn athalado fény kis aperturaval kivalasztott kozépsd része
teljesitményének az idébeli fejlodését. Erre fotodiddat hasznéltam, melyet
oszcilloszkopra kapcsoltam. Az eredmények a 4.14a.) illetve b) abrakon lathatok.
A 4.10a. é&bran lathatdé Z-scan gorbének megfeleléen a fokusz mogotti
kristalypozicidban a transzmisszid novekedése (4.14a. abra), a fokusz eldtti pozicidoban
pedig a transzmisszid csokkenése (4.14b. abra) figyelhetd meg 2W teljesitmény mellett.
A folyamat a ps 1déskalan jatszodik le, az dbrék alapjan az idéalland6 valamivel 1 ms
alattinak adodik. A meredek felfuto €l idobeli hosszat a fénykitakaras megsziintetésének
gyorsasaga hatarozza meg, ami mindkét esetben egy gyors kézmozdulattal tortént.
Tovabbi érdekesség, hogy Ilényegesen kisebb teljesitményeket alkalmazva, az
1d6allandoban nem tapasztalunk valtozast.

Annak érdekében, hogy meggy6zddjiink arrdl, hogy a #6-8 mintak valdban
fotorefrakcido-mentesek, végrehajtottam egy gyors és egy lassu szkennelést. Erre a célra
a #6 mintat valasztottam ki, ugyanis ez tartalmazza a legkisebb koncentracioban a Mg-t.
A mérést az SZFKI laboratériumaban végeztem. Ez esetben a fokuszalo lencse 91 mm-
es volt, szintén Osszvonalon miikodé Ar-ion lézert (Lézer 2) haszniltam. A minta

szkennelése szamitogép altal vezérelt piezoelektromos eltoldval tortént. Az adatok
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rogzitése szintén PC segitségével tortént. A detektalds soran mind a D;, mind pedig a D,
detektor fotodidda volt. Valamennyi mintapozicidban a jelek 1000 AD konverzid
atlagolasabol lettek meghatarozva. A diodak altal mért jelek hattérlevondsa utdn
szamitott P)/P, ardnya van a 4.15. abran feltintetve relativ egységekben. Az egyik
szkennelés soran (gyors) minden egyes mintapozicidban 2 s-os varakozas volt beallitva,
a masik soran (lassu) minden egyes pozicidban 60 s volt a varakozési id6. Mint az a
4.15. abran latszik is, a két szkennelés soran a piezoeltold6 nem pontosan ugyanazokban
a mintapoziciokban allt meg. Ezt leszamitva, a két gorbe kozt nincs szignifikans eltérés,
a korok és a keresztek ugyanarra a gorbére illeszkednek. Ez azt mutatja, hogy a minta
mentes a fotorefrakciotol. A fotorefraktivak koziil a legkevésbé érzékeny #5 minta
esetén ugyanis a varakozasi id6 skaldjan (s — min) jatszodott le a fotorefrakcid okozta

effektus (rdadasul kb. fele ekkora intenzitasszinten)

1600 |- + i
O Gyors szkenelés
+ Lassuszkenelés 4t ]
8 o
= 1200 - .
c
g
£
=
©
S 800 -
e
400 1 1 1 1 1
0 5 10 15 20 25

Relativ pozicioé (mm)

4.15. 4bra. Két kiilonb6zo sebességli szkennelés eredménye

Az eddigi vizsgalatok eredményeibdl egyértelmtien latszik az, hogy a
fotorefraktiv mintdk (#1-5) és a #6-8 mintak viselkedése lényegesen kiilonbozik. A
fotorefraktiv mintdk esetében a nyaldbkeresztmetszet elliptikus torzuldsa volt
megfigyelhetd a szkennelés sordn. Ez a tiszta, illetve a vassal dopolt mintdk esetén mar
kis intenzitas (~W/cm?) esetén is jelentds volt, mig a Mg-mal dopolt kongruens LN
esetén csak a MW/cm’ intenzitas szinten valt szamottevévé. A 6,1 mol% Mg-mal
dopolt kongruens minta (#8), valamint a Mg-mal dopolt sztochiometrikus mintak esetén

(#6, #7) a szekenelés sordn korszimmetrikus valtozast mutatott a mintdn atmend nyalab
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keresztmetszete. A fotorefraktiv mintdk esetén a transzmisszid iddébeli fejlodésének
iranya adott mintapozicidban pont ellentétes volt, mint a #6-8 mintaknal. Tovabba a
fotorefraktiv mintak esetén a tranziens folyamat iddallandoja fliggott a lézerfény
intenzitasatol, mig a #6-8 mintdk esetén nem. Az idéallandok a fotorefraktiv mintdk
esetén a masodperces skalan voltak mérheték, mig a #6-8 mintdk esetén a ms-os skalan.
Ezen lényeges kiilonbségek egyontetiien azt mutatjdk, hogy a #6-8 mintdk esetén mas
effektus felelds a fényindukalt torésmutato-valtozasért.

Az #5 és #8 minta esetén a beépiilt Mg koncentracié (lasd 4.1. tablazat) a [24]
cikkben ismertetett 4,6 mol% kiiszobértéknél nagyobb. Ezt tigy értelmezziik, hogy a Mg
koncentracioval a 4,6 mol%-ot tallépve a fotorefrakcid gyakorlatilag megsziinik. A
kiiszobérték viszont szoros kapcsolatban van a Mg beépiilésének modjaval. Kiiszob
alatti dopolas esetén a Mg a Li helyeken iild Nb ionokat helyettesiti (Nb antisite). A
kiiszobot atlépve a sajat helyeken il Li ionokat iiti ki a Mg. A kiiszob atlépése néhany
fizikai tulajdonsag ugrasszeri megvaltozasahoz vezet [20,21]. Az OH  nyujtasi
modusanak infravords abszorpcids vizsgalatai egyértelmiien azt mutattdk, hogy az #5
minta kiiszob alatti (noha a beépiilt Mg koncentraci6 4,6 mol% nal nagyobb), mig a #8
mintdk (#6-7) szintén kiiszob felettieck ezen vizsgalatok alapjan. Az el6z6
bekezdésekben oOsszefoglalt, a #6-8 mintdknak a fotorefraktiv mintaktol eltérd
viselkedései jO Osszhangban vannak az OH™ abszorpcids vizsgalatok eredményeivel,
miszerint ezek a mintdk kiiszob felettiek. A tovéabbiakban a kiiszob feletti mintdkban
kialakul6 torésmutato-valtozas eredetét vizsgaljuk.

A LN #? harmadrendii (Kerr) nemlinearitassal kapcsolatos nemlineéris
térésmutatdja n, = 5,3-10"° m*W [17]. A Kerr-effektus az altalunk hasznalt maximalis
intenzitds esetén is csak néhany tized-ezrelékes amplitidot okozna a zart apertiras Z-
scan szamitasok alapjan. Ilyen kicsi valtozds pedig mddszeriinkkel nem érzékelhetd, a

Kerr-nemlinearitast tehat ki kell zarnunk, mint az altalunk tapasztalt effektus eredetét.
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4.4. A termooptikai effektus

Az anyagok torésmutatdja altalaban fiigg a homérséklettdl. Vannak olyan
anyagok, melyek torésmutatdja a hdmérséklet ndvekedésével csokken (dn/d7T < 0), és
vannak anyagok, melyeké né (dn/d7 > 0). A LN az utdbbi tipusba tartozik. A LN
torésmuatojanak hdmérsékletfiiggését a 4.16. dbra mutatja. A folytonos gorbe az [59], a
szaggatott és a pontokbol all6 pedig a [12] cikk formuldja alapjan késziilt. Az [59]
kozlemény képlete kongruens LN-ra vonatkozik, mig a [12] publikacio figyelembe
veszi a pontos sztdochiometridt is. A [12]-beli torésmutatod-kifejezésben a
sztochiometrikus #7 minta (szaggatott gorbe), illetve a kongruens mintdk (pontvonal

gorbe) 4.1. tdblazatban feltiintetett sztochiometridit vettiik figyelembe.

2.260 " T . T . T

2.256

2252 F

2.248

Torésmutato

2.244 .- kongruens |
- — — = [Li)/([Li]+[Nb]) = 0,4992
- —-—--[LiJ/([Li]*[Nb]) = 0,486
2.240 : L : L : L :

0 25 50 75 100

T7(°C)

4.16. abra. Kongruens (folytonos és pontvonal) és sztochiometrikus (szaggatott) LN
torésmutatdjanak homérsékletfiiggése.

A fényt abszorbedld anyag felmelegszik, ami a torésmutatd megvaltozasdhoz
vezethet. Ha az anyagot éré fényintenzitds pillanatszerii (a hovezetési folyamatoktol
eltekinthetiink), a minta adott helyén a hoémérséklet-valtozast a lokalisan elnyelt energia
hatdrozza meg. Amennyiben a mintat folyamatos, idében alland6 intenzitas-eloszlas éri,
kialakul a staciondrius allapot. A mintdban a hdémérséklet-eloszlast a hdvezetési
egyenlet hatdrozza meg. A torésmutatd homérséklet-fliggése miatt kialakul az anyagban

egy helyfiiggd torésmutatd. Ezt a jelenséget termooptikai effektusnak hivjak.
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A [35] publikacié azt vizsgalja, hogy a mintan atmend Gauss-nyaldb
abszorpcidja miatt kialakuld hOmérséklet-eloszlas milyen toérésmutatd-valtozast
eredményez. Beldthatd, hogy ha a torésmutato-valtozasnak termalis eredete van, akkor
az optikai tengelytdl kis tdvolsagban (r << wy) a (2.12) alaka egyenlettel adhaté6 meg a
torésmutato. A [35]-0s cikk (4.3) képlete szerint

n, =0.03a(dn/dT)w, n,/n,x, (4.2)

ahol « a linedris abszorpcids egylitthatd, x a hdvezetési egyiitthatd, wy a nyalabsugar, 7
= 377 Q a vakuum impedancidja, n, pedig a linearis torésmutatd. A (4.2)
Osszefliggéshez vezetd utat kiilon fogom targyalni az alabbiakban, melynek célja
ellendrzés jellegli. Ismét megjegyzem, amit mar kordbban tettem, hogy a [35]
publikacié n,-t nem ugy definidlja, ahogy mi (és ahogy szokdsos), ui. nem az
intenzitdssal, hanem az elektromos térerdsség amplitiddjaval hozza Osszefiiggésbe,
ezért szerepel a (4.2) egyenletben 7, €s ny.

Mindenekeldtt vizsgaljuk meg, hogy milyen hdmérséklet-eloszlas alakul ki a
mintdban, ha benne Gauss-nyaldb abszorbealodik! Staciondrius allapotot vizsgaljunk!
Tegyiik fel, hogy a mintdban torténd terjedés sordn a nyalab végig megtartja a Gauss-
intenzitas profilt! A minta Az vastagsagl szeletéhez érve legyen a nyaldb kozepének az
intenzitdsa I, =2 P/w” m, ahol w a nyalabsugar. Az optikai tengely irAnydban torténd
hévezetéstdl, valamint a rétegen beliili diffrakciotdl tekintsiink el, tovabba tegyiik fel,

hogy az abszorpcio linearis. A hdvezetés egyenlete a kdvetkezo:

A dr
jIOe ¥ gAz2xmdx=—x-—2rmAz 4.3)
r
0
Az integralast elvégezve
Low* 1| 2%

ar _Lyaw 1) = 4 (4.4)
dr 4k r

adodik. A T(r) hdmérsékleteloszlas pedig innen a
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Iaw’ " ;
Tr) =T, + %" jl e v —1|dx (4.5)
4k 3 x

integral kiszamitasaval adhatdé meg, ahol 7) a nyaldb kdzepének hémérséklete. A (4.5)
egyenlet megolddsa azonban annak a tapasztalatok altal elvart kdvetelménynek nem
tesz eleget, hogy T(r)-nek a végtelenben vett hatarértéke véges. Az egyenlet szerint
végtelen tavol végtelen kicsi lenne a homérséklet. Ezt az ellentmondast feloldhatjuk
azonban azzal, hogy a nyalabsugdrnal joval nagyobb r-ek esetén a hdvezetési folyamat
bonyolultabb lesz és a (4.4) egyenlet érvényét veszti.

A (4.5) egyenlet megoldasa a 4.17. dbran lathato (folytonos vonal). » << w esetén 7(r)
parabolikusan kozelithetdé (4.17. 4bra szaggatott vonal), ami a homogén

megvilagitasnak felelne meg, azaz olyan, mintha a (4.3) egyenletben

2

1, exp[— wazj helyett /-t vennénk. Esetlinkben ez a parabolikus kozelités helytallo,

hisz a kis apertiras Z-scan mérések a nyalab kdzepérdl hordoznak informaciot.

0.0 T T T T T
—— A hémérsékleteloszlas
01 - - - -Parabolikus kdzelités
O -02+ k
g
0.3} k
-0.4 .
0 4 8 12 16
w
r (um)

4.17. abra. A radialis hémérséklet-eloszlas LN-ban

A parabolikus kozelités

T(r):TO—I4r (4.6)
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homérseklet-eloszlast eredményez. A 4.17. é&bran illusztralt esetben a mérési
koriilményeknek megfeleléen valasztottam a teljesitményt és a nyalabméretet (P =2 W,
w = 152 um). A « = 4,6 W/(m-°C) és a = 2,5 1/m értékeket pedig az [5]
hivatkozasbdl vettem. A grafikonon torténd abrazolasnal az egyszertiség kedvért T = 0-
t valasztottam. Az optikai tengelyhez kozeli pontban az optikai tengely pontjdhoz
1
viszonyitott hdmérsékletkiilonbség AT (r)=T(r)-T, = _:a r*. AT(r)-t [35]-nek a
K
(4.1) osszefliggésébe beirva (feltételezve, hogy az adott hdmérséklet tartomanyon dn/dT
allando)

dn ol, dn
=ny+——ATr)=n,——"——r’ 4.7
n(r)=n, a7 (r) =n, Ax AT (4.7)

addédik. A Gauss-nyalab intenzitas-eloszlasanak parabolikus kozelitését alkalmazva:

27

n(ry=ny,+n,I(r)=n, + nzlo(l - ZJ . Ennek r-fliggd tagjat a (4.7) egyenletbeli r-
w

fliggd taggal egyenldvé téve

o dn ,
=—— 4.8
" SKdTW 8

adodik. Ez az Osszefiiggés (4.2)-t6l konstansokban kiilonbozik, melynek egyik okat mar
emlitettem, masik oka pedig mértékegységbeli (joule/cal) okokbdl ered [60]. Ez utobbi
korrekcio a [61, 62] publikacidinkban még nem szerepel.
Mivel n, eldjelét dn/dT eldjele szabja meg, az altalunk mért pozitiv n, értékek (#6, #7,
#8) 0sszhangban vannak a LN torésmutatd homérséklet-fiiggésével (4.16. adbra), ami a
fényindukalt térésmutatd-valtozas termikus eredete mellett szol.

A (4.8) egyenletbdl egy nagyon fontos tovabbi tény is latszik. Mégpedig az,
hogy a képlet az anyagi allandok mellett tartalmazza az aktudlis w nyaldbsugarat, ami a
szkennelés soran valtozik. Ez pedig annyit jelent, hogy a termikus eredetli nemlinearitas
nem jellemezhetd egy konstans n, értékkel. Legaldbbis, tegyiik hozza, hogy abban az
esetben nem, ha az abszorpcid linedris. Az n, paraméternek a szkennelés soran josolt
mintapozicid fiiggése pedig azt eredményezi, hogy az elméleti illesztések nem tehetok

meg, hiszen valamennyi irodalmi mddszer allandé n,-t tételez fel. A (4.8) egyenletnek
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megfelelden valtozd np-t figyelembe vevé Z-scan gorbéket egy kovetkezd fejezetben
fogok targyalni.

Esetiinkben viszont a #7 minta gorbéjének illesztése (4.10a. dbra) tokéletes volt,
ami konstans np-re utal. Frdemes Osszehasonlitani a (4.8) egyenlet altal josolt
Osszefiiggés altal kiszamolhatd (atlagos) €s a #7 mintan végett Z-scan mérés (4.10a.
abra) illesztésébdl kapott n, értékeket. A linedris abszorpcidé mérésére nem volt
lehetdséglink a megfeleld vastagsdgih minta hianyaban, ezért tovabbra is csak az [5]
hivatkozasbol vett o = 2,5 1/m érték all rendelkezésiinkre, mely 514 nm-en lett
meghatarozva kongruens LN-ra. A x = 4,6 W/(m-°C) értéket szintén [5]-bSl vettem.
Mint azt a 4.16. dbra mutatja, a 0—100 °C hOmérséklet-tartomanyban dn/dT kozel
allando, ¢és barmelyik gorbébdl szdmolva kozel azonosnak adodik. A pontos
sztochiometriat is figyelembe vevd formuldba [12] a #7 minta sztdchiometrigjat
behelyettesitve 25 °C hémérsékleten dn/dT = 7,8-107 °C ' adodik (4.16. abra). A fenti
értekekkel, €és a mérés soran hasznalt tipikusan 15 pm nyaldbmérettel szamolva
ny =10"" cm*W adodik, ami majdnem egy nagysagrenddel kisebb a Z-scan gdrbének
(4.10a. abra) az illesztésbdl meghatarozott n, értékénél. Természetesen esetiinkben o az
irodalmi értéktdl 1ényegesen kiilonbdzd is lehet, hisz az abszorpcidt a sztdchiometria és
a szennyezés jelent6sen befolyasolhatja. Raadasul mi nem 514 nm-en végeztik a
méréseket, hanem Osszvonalon. Az altalunk mért n, értékek tehat tisztan linearis
abszorpcidval nem magyarazhatoak.

Az illesztések sordn tapasztaltam, hogy a Z-scan goOrbékre a nemlinearis
abszorpcid jelentOs hatassal volt. A nyitott apertiirds mérések is azt mutatjak (4.7., 4.8.,
4.10b. abrak), hogy ezen effektus szamottevd. Feltételezve azt, hogy a termooptikai

effektusért dontéen a nemlinearis abszorpcio a felelds, nem kovetiink el nagy hibat, ha a

(4.8) egyenletben a-t IS = 2P

-— P -val helyettesitjik. Ekkor a termalis nemlinearitas
wm

egylitthatojara

_ PP dn

- 49
2 dxndT (49)

adodik. A teljesség kedvéért megjegyzem, hogy a nemlineéris abszorpcid miatt a (4.9)-
ben szerepld teljesitmény a mintaban nem alland6. Az altalunk hasznalt mintak és

teljesitmények esetén viszont lattuk (pl. nyitott aperturds mérésekkel), hogy a
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szkennelés sordan a maximalis abszorpcid 5-10% volt, ami annyit jelent, hogy a (4.9)
egyenlet altal meghatarozott n,-t j6 kozelitéssel vehetjiik allandonak. Ez pedig annyit
jelent, hogy az illesztések megtehetdk a standard Z-scan elmélet alapjan. A (4.9) alapjan
is meghataroztam n,-t, mégpedig azt a f= 1,7-10° cm/GW értéket felhasznalva, amit a
#7 mintan P = 1380 mW mellett kis aperturds mérésekbdl (4.10a. dbra) az illesztés
soran kaptam. Ily modon 7, = 3-10"° em?/W adddik, ami ugyan négyszer nagyobb, mint
az illesztésbdl kapott érték, viszont a linedris abszorpcidval kiszamolt értéknél
harmincszor nagyobb. Realisnak tlinik tehat az a feltevés, miszerint a termikus eredetii

torésmutato-valtozasért dontden a nemlinedris abszorpcid a felelds.

12}
sLN: 0,67% Mg

#6
1.0 w4a

0.8} P=0,6W_

Normalt
tanszmisszio

0.6 J

-15 -10 -5 0 5 10
Z (mm)

4.18. abra. A 0,67 mol% Mg tartalmt sztochiometrikus LN minta kiilonb6z6
teljesitmények mellett felvett Z-scan gorbéi

Mivel a (4.9) Osszefiiggés szerint a termalis nemlinearitéas fiigg a teljesitménytol,
ésszerlinek tlinik a kis aperturas Z-scan mérések elvégzése kiillonbozo teljesitményeken.
Ezen mérésekhez a #6 mintat valasztottam, és fokuszalo lencseként a 100 mm-es
fokusztavolsdgut hasznaltam. A harom kiilonboz6 teljesitményen (600 mW, 1 W,
1,85 W) torténd mérés eredményeit a 4.18. abran lathatjuk. A 4.18. grafikonon latszik,
hogy az elméleti gorbék majdnem tokéletesen illeszkednek a mért pontokra. Az

illesztésekbdl meghatarozott n, értékek a 4.19. grafikonon lathatok.
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4.19. abra. A 4.18 abra gorbéinek illesztéseibdl meghatarozott nemlinearis
torésmutatok a teljesitmény fliggvényében

Mint azt a (4.9) jelezte, az n, paraméterek valoban fiiggnek a lézerteljesitménytdl, amit
kisérletileg is sikeriilt igazolni, hisz a 4.19. dbran lathatoan ez a linearis fliggés elég jol
teljesiil.

A nemlinedris abszorpci6 €s a nemlinedris torésmutatdo (4.9) egyenlettel
megadott kapcsolatat igazolandd, tovabbi méréseket végeztem. Nevezetesen, adott
teljesitmény mellett és ugyanolyan koriilmények kozott felvettem Z-scan gorbéket két
kiilonb6z6é mintan. A kiilonb6z6 mintadkat a #6 mintanak az Y és a Z metszete jelentette.
Ezeket a tovabbiakban a #6Y ¢és a #6Z kddokkal jelolom. Ilyen mintavalasztds mellett
arra is valaszt kapunk, hogy az anyagban a nemlinedris abszorpcié fligg-e a
kristalyoptikai tengely és a 1ézer polarizacidjanak relativ orientacidjatol. A #6Y minta
esetén ugyanis a polarizacié parhuzamos volt a kristalyoptikai tengellyel (mint ahogyan
valamennyi kordbbi minta esetén), a #6Z esetén pedig merdleges volt arra. A minta
pozicionalasa piezoelektromos eltoloval tortént. A jelek detektildsa a fotodiodak
szamitogép AD konverterére vezetésével tortént, pozicionként 1000 AD konverzidt
végrehajtva. A fokuszalashoz f = 91 mm-es lencsét hasznaltam, az alkalmazott
1ézerteljesitmény pedig 1850 mW volt. A mérések végzése az SZFKI-ban tortént Lézer
2-vel. A 4.20. dbra mutatja a kis apertiras Z-scan gorbéket.
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4.20. abra. A 0,67 mol% Mg tartalmu sztochiometrikus LN minta Y és Z metszetének Z-scan
gorbéi (Lézer 2)

A 4.20. abra gorbéinek illesztéseibdl meghatarozott n, és [ paraméterek a 4.4.
tablazatban lathatok. A két kiilonb6z6 metszetli minta esetén a tablazat adataibol

lathatdéan az n, hanyadosok pontosan megegyeznek a f-k hanyadosaival, mint ahogy a

(4.9) egyenlet szerint azt elvarjuk.

#6 ny (10 'em®W) | B(10° cm/GW) max. abszorpcio

Y 13,4 1,7 39,7%

z 4,3 0,55 11,9%
arany (Y/72) 3,1 3,1 33

4.4. tablazat. A 0,67 mol% Mg tartalmu LN kristaly Y és Z metszetein végzett kis- ¢s nyitott
aperturas Z-scan gorbéinek illesztésébol meghatarozott paraméterek (Lézer 2)

Ez tovabb erdsiti a feltételezést, miszerint a termalis hatasnak a f6 oka a nemlinearis
abszorpcid. Ellendrzés céljabol ugyanezzel a mérési elrendezéssel felvettem a nyitott
aperturas mérések Z-scan gorbéit is, ami a 4.21. dbran lathatd. Ezek eredményei is
alatdmasztjak a feltevésemet, hiszen az ¥ metszet esetén szintén kb. haromszor nagyobb

a gorbe amplitaddja. Megjegyzem azonban, hogy az Y metszet esetén (négyzetek) a
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véges apertiraméret hatdsa lathatd (hasonlo [1] 4. abrdjdhoz). Noha a mérési elrendezés
mindkét metszet esetén ugyanaz volt, mégis csak #6Y esetén érzddik a hatés, hisz ebben
az esetben volt nagyobb a nyaldbtorzulds a nagyobb abszorpcié miatt. A (2.28)-as
vékonymintas formulaval torténd illesztés ebben az esetben félrevezetd értéket adna.
Viszont a maximalisan abszorbeal6do teljesitményeket Osszehasonlithatjuk a két
esetben. Ezen értékeket a 4.21. 4brarol leolvasva, a 4.4. tablazat utolsé oszlopaban
tiintettem fel. Azon kiviil, hogy a #6Y és #6Z mintakkal torténd mérések hatarozottan
megerdsitették a nemlinearis abszorpciod és a termalis lencse kapcsolatat, 5nmagukban is

érdekes informaciot adtak, miszerint a nemlinedris abszorpcid anizotrop.

T T T T T T T i T
m}
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4.21. dbra. A 0,67 mol% Mg tartalmu sztochiometrikus LN minta Y és Z metszetének nyitott
apertaras Z-scan gorbéi (Lézer 2)

Megjegyzem, hogy a #6-os minta Y metszetének vizsgalata soran kapott
B=1,7-10° cm/GW érték (4.4. tablazat) nem egyezik meg az ugyanezen minta 4.18.
abran lathato gorbéinek illesztéseibdl kapott értékkel. Abban az esetben ugyanis
B=2,6-10° cm/GW adodik a harom mérés atlagolasaval. Ennek magyarazata az, hogy
annak ellenére, hogy a teljesitmények azonosak voltak (1,85 W) a mérések soran, a
1ézerek kiilonboztek. A 4.18. dbran lathaté mérések soran a vonalak teljesitmény aranya
a 3.4. illetve 3.5. dbrakon lathatd. A 4.20. dbran lathatd — Lézer 2-vel végzett — mérések
soran pedig a domindns vonal 514 nm-es volt, a 488 nm-es pedig ennél hatszor
gyengébb. Mivel a nemlineéris abszorpcido fligghet a hulldmhossztol, ez redlis
magyarazatnak tlinik a f és ny értékek kiilonbozdoségére. A (4.9) egyenlet szerint az

ny/ PP mennyiségnek valamennyi kiiszob feletti LN mintaban allandénak kell lennie,
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III. Tudomanyos eredmények 4.4. A termooptikai effektus

amennyiben a nemlinedris abszorpcid okozza a termooptikai effektust, és a dn/d7, x
mennyiségeket Osszetételtdl fiiggetlennek tekintjiik. A kiilonbozd koriilmények kozott
végzett mérések (4.18. és 4.20. abra) eredményeibdl kiszamoltam az n,/fP értékeket,
melyek j6 kozelitéssel azonosnak adodtak, biztositva a mérések kozotti koherenciat.
Ismervén a mintdban kialakuld termdlis lencse okat, térjiink vissza a

hémérséklet-eloszlas vizsgalatdhoz! Tisztdn nemlinedris abszorpcid hatdsat figyelembe
véve a (4.3) egyenlet a kdvetkezoképp modosul:

2
r 257

.[ Ioe_7 ﬂAz2xndx=—K(c11T2rnAz, (4.10)
r
0

melybdl a hdmérséklet-gradiensre

dr 12 pw* 1 %

2

— e " —1 4.11
dr & r ( )
adodik. A homérséklet-eloszlasra pedig
12 2 r _%
T =1,+ 0P jl e v —1idx (4.12)
8k 4 x

Osszefliggést kapunk, amit a 4.22. 4dbra mutat. A gbrbe szadmitdsdhoz az [, w
paramétereket a 4.14. dbrdkon bemutatott méréseknek megfeleléen vélasztottam, x
értékét az [5] hivatkozasbol vettem, [ értékét pedig a megfeleld Z-scan gorbék

illesztésébdl hataroztam meg. A 4.14. abrakon azt lattuk, hogy a felmelegedési folyamat

idéallanddja ms. A hdmérsékleteloszlas ismeretében ezt érdemes ellendrizni.

| —— A hémérsékleteloszlas
Y - - - - Parabolikus kozelités
\
1
\

T(C)

S5F

-6

w 72
4.22. abra. A radialis hémeérséklet-eloszlas LN-ban



III. Tudomanyos eredmények 4.4. A termooptikai effektus

Problémat az okoz, hogy a T(r) fiiggvény, — mint azt kordbban emlitettem — egyszerre
nem tesz eleget a T(0) = Ty és a T(a0) = Ty, feltételnek. Igy olyan kozelitéssel élek,
miszerint a minta egyes pontjainak a felmelegedését az optikai tengelytdl viszonylag
tavol (a = 10w) 1év6 ponthoz viszonyitom (lasd 4.22. abra), feltételezve, hogy ott mar
gyakorlatilag szobahdmérsékletli az anyag. Tovabba a T(r) fliggvény azt mutatja, hogy a
tengelyhez kozeli, 0,1w tartoményon beliill a hémérséklet kozel allandd, azaz a
felmelegedés mértéke azonos. Nekiink elegendd ezen a tartomanyon beliil vizsgalodni,
hisz a 4.14. abrdkhoz tartozd mérések kis aperturas mérések voltak. Az optikai
tengelyhez kozeli (r < 0,1w) pontok felmelegedésére a (4.12) egyenletet hasznalva

AT =T(0)-T(10w)=5,8 K addédik, mely a 4.22. grafikonrdl is leolvashato. A
melegedési folyamat idéallanddjanak becslése soran a tranziens folyamat alatti
hévezetést hanyagoljuk el az egyszerliség kedvéért! Ekkor az r sugar, Az magassagi

henger AT-vel torténd felmelegedéséhez sziikséges hét az abszorbealdodo fény okozza,

azaz
cr’nAzp AT =1; BAzr’ nt, (4.13)
ahonnan
cpAT  cpw’ ¢1 A
r=P 2P e  dr (4.14)
TR

adodik.  fiiggetlen lesz Io-t6l és Stol, hiszen AT oc I B (hasonloképpen, ha linearis
lenne az abszorpcid, rugyanugy fliggetlen lenne /o-tol és a-tdl, hisz ekkor AT o« [ o).

A (4.14)-be a ¢ = 684 J/(kg-°C) [5] és p = 4600 kg/m3 [17] értékeket behelyettesitve
7=0,2 ms adodik. Ez egy alulrdl becsiilt érték, hisz a tranziens szakaszbeli hdvezetés
figyelembevétele nagyobb -t eredményezne. A mért és becsiilt idéallandok azonos
nagysagrendje a nyaldbtorzulas termikus eredetének a bizonyitéka.

A kiiszob feletti (#6, #7 ¢és #8) mintak Z-scan gorbéinek pozitiv eldjele, a
hengerszimmetrikus torésmutatévaltozasra utald izotrop nyaldbkeresztmetszet valtozas,
valamint a tranziens folyamat iddallandoja egyértelmiien termikus eredetre utal. A

kiilonb6z6 sebességli szkennelések eredményei (4.15. dbra) pedig azt mutattak, hogy a
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III. Tudomanyos eredmények 4.5. A termooptikai effektus vizsgalatara alkalmas
szamitasok és azok eredményei

fotorefrakcido gyakorlatilag zérus. Adott minta esetén tobb kiilonb6zo
teljesitmény mellett végrehajtott kis apertirds Z-scan mérésekkel, valamint adott
teljesitmény mellett két kiillonb6zé metszeten elvégzett Z-scan mérésekkel (kis- és
nyitott apertirds) megmutattam, hogy a nemlinedris abszorpcionak dontd szerepe van a
termooptikai effektusban. A gorbék jo illeszthetdsége (4.10a. és 4.18. abrak) szintén ezt
tdmasztja ala. Természetesen a termalis effektus a fotorefraktiv mintak esetén is fellép,
csak a fotorefrakcio6 ellentétes irdnyll hatdsa tulkompenzalja azt. Az #5 minta esetén a
termalis effektussal azonos nagysagrendii a fotorefrakcid hatdsa, de mégis néhanyszor
nagyobb, mig az #1-4 mintdk esetén a fotorefrakcid hatasa sok nagysagrenddel

nagyobb.

4.5. A termooptikai effektus vizsgalatara alkalmas szdmitdsok és azok

eredményei

A kis aperttras Z-scan gorbék illesztését [38] megfeleld formulajaval tettiilk meg,
mely két egymastol fliggetlen (n; €s p) illesztési paramétert tartalmaz. Amennyiben az
abszorpcid kizarolag nemlinearis, és az effektus tisztan termikus eredetl, n, és £ (4.9)
egyenletbeli kapcsolatanak koszonhetéen egyparaméteres illesztéssel allunk szemben.
Ekkor egyetlen S (vagy n) illesztési paraméter jelenik meg a [38] formuldjaban. Ha
viszont a termalis effektusban a linedris és a nemlinedris abszorpcid egyarant szerepet

jatszik, annyiban n; két tagbol fog allni (4.8 ¢s 4.9), mely a-t €s f-t tartalmazza:

nzzi% gw2+ﬁ—P . (4.15)
4k dT\ 2 i

Ha tehat tisztan termikus eredetli az effektus, akkor ismert teljesitmény és fokuszalas
mellett az « és S abszorpcios egylitthatok lesznek az illesztés paraméterei. Valamennyi
eddig ismert kozleményben olyan analitikus formuldt vagy numerikus szamitasi modot
adnak meg, mellyel n, (és esetleg f) meghatirozhatd. Ezek olyan esetekben
alkalmazhatdk, amikor az anyag konstans nemlineéris torésmutatdval rendelkezik. Az
illesztés soran én is jol tudtam alkalmazni pl. a [38] cikk megfeleld formuldjat, ugyanis

esetiinkben a nemlinedris abszorpci6 (bizonyitottan) konstans 7, értéket szolgaltatott. A
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III. Tudomanyos eredmények 4.5. A termooptikai effektus vizsgalatara alkalmas
szamitasok és azok eredményei

publikacidkban ismertetett konstans np-t feltételezd illesztési modszerek viszont
alkalmatlannd vélnak az olyan esetekben, ahol a termooptikai effektusért a linearis
abszorpcid, vagy a linearis és nemlinedris egyiittesen felelds (4.15 szerint). A numerikus
szamitasokon alapuld modellekben a (4.15)-nek megfeleld valtoztatds megteheto.

Ilyen jellegli a 4.2. fejezetben ismertetett sajat otleten alapuld modell is, melybe
a (4.15)-beli n, koénnyen beépithetd. Nem kell mast tenni, mint a (3.6) egyenletben
szerepld I(z) kifejezésben a konstans n, helyére beirni (4.15)-t. Az /(z) eddig is a
nyalabméretnek volt a fliggvénye, most annyi valtozott, hogy az n,-n keresztiil is fliggni
fog téle. A tovabbi gondolatmenet pedig ugyanaz, mint az ismertetett modellben: a
mintat vékony rétegekre bontjuk, melyben a nyaldbméret allandonak tekinthetd, a
nyaldbméretet a g paraméter segitségével kifejezziik, majd a (3.10) egyenlet alapjan
elvégezziik sorba a transzforméciokat. Természetesen az abszorpcidt a (3.16) egyenlet
szerint figyelembe vessziik oly mddon, ahogy azt abban a részben (40. oldalon) leirtam.
Az abszorpcioknak tehat kettds jelentdségiik van: egyrészt az intenzitds csOkkenését
okozzak, méasrészt pedig magaban a nemlinedris torésmutatoban van szerepiik. Erdemes
néhany elméleti gorbét kiszamitani. A 4.23. dbran bemutatott gorbék esetén a linedris
abszorpcié zérus, a [ értékeket valtoztattam. A szamitdsoknal figyelembe vett
teljesitmény, kristalyhossz, anyagi allandok a mérési koriilményekkel és az irodalmi

értékekkel 6sszhangban voltak.

14 T T T T T T T T T T
it B=6*10° cm/GW N
o V2r ----p=4"10"cm/GW "N\ 1
N L 2 I N ~\ |
@ — =210 cm/GW ] N
E 1.0 prs
N
(2]
C
© .
£ 08 \\ N P=185W
© N 1!
S RN
S 06 \ I’ 1
\
04 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1 "
5 410 5 0 5 10 15

4.23. abra. Elméleti Z-scan gorbék olyan esetre, amikor a termooptikai effektust tisztan a
nemlinearis abszorpcié okozza
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4.5. A termooptikai effektus vizsgalatara alkalmas
szamitasok és azok eredményei

A 4.24. 4bra a linearis abszorpcié jellegzetes hatasat mutatja f=4-10* cm/GW mellett

Normalt transzmisszid

NN ---@a=21m
04} ~ a=11m
-15 -10 -5 0 5 10 15
Z (mm)

4.24. abra. Elméleti Z-scan gorbék olyan esetre, amikor a termooptikai effektust a
linearis és a nemlinearis abszorpcid egyiittes hatasa okozza

Lathatjuk, hogy ha mindkét tipusu abszorpcié jelen van olyan értékekkel figyelembe

véve, ami a valésagnak megfeleld, akkor a gorbék a tartomany szélein annal jobban

eltérnek az 1-t61, minél nagyobb a linearis abszorpcio.

A #6Y és #6Z mintak kisérleti gorbéinek illesztését elvégeztem ezen elmélet

alapjan is, melyek a 4.25. és 4.26. abran lathatoak. Az illesztési paraméterek a

grafikonon vannak feltiintetve.

Normalt transzmisszid

1.50

1.25

1.00

#OY

0751 P=1850 mW
[=4*10° c/GW
0501 Lézer 2 a=0 1
f=91 mm
0.25 ' ' - ' -
-10 -5 0 5 10

4.25. abra. A 0,67 mol% Mg tartalmu, Y metszetli sztochiometrikus minta Z-scan
gorbéjének sajat elméleti megfontolasokkal torténd illesztése (Lézer 2)
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4.5. A termooptikai effektus vizsgalatara alkalmas
szamitasok és azok eredményei

ye)
N 1.1
R
€
0
2 1.0 ser
= P = 1850 mW
2 09 5 -
£ A= 1.2*10° c/GW
z Lézer 2 a=0
08 f=91mm T
-10 5 0 5 10
Z (mm)

4.26. abra. A 0,67 mol% Mg tartalmu, Z metszet(i sztochiometrikus minta Z-scan
gorbéjének sajat elméleti megfontolasokkal torténd illesztése (Lézer 2)

A kapott f értékek kisebbek, mint amiket a [38] publikdcio alapjan torténd

illesztésekkel kaptam. Ez nem varatlan, ugyanis kordbban mar szoltam arrél, hogy a két

elmélet Z-scan gorbéinek érzékenysége kiillonbozd. A f értékek ardanyara viszont 3-at

kapunk, ami a kordbbi illesztések eredményei soran kapott ardnyokkal (4.4. tablazat)

igen jol egyezik.

Normalt transzmisszid

1.25

1.00

0.75

HOY

P= 1200 mW
/=290 c/GW
a=0.61/m
f=80 mm

-5 o 5 10

Z (mm)

4.27. abra. A 0,67 mol% Mg tartalmu, Y metszetli sztochiometrikus minta Z-scan
gorbéjének sajat elméleti megfontolasokkal torténd illesztése
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A 4.27. dbran ugyancsak a #6Y minta Z-scan gorbéje lathato, de ez esetben
f=80 mm-es lencsét hasznaltam, mig a 4.25. és 4.26. abrakhoz tartozé mérésekhez 91
mm-eset. Tovabba két kiilonbozoé Ar' lézerrel torténtek a 4.25., 4.26. abrakhoz (Lézer 2)
¢s a 4.27. adbrahoz (Lézer 1) tartoz6 mérések. A #6Y minta 4.25. dbran lathatdé Z-scan
gorbéjének illesztése o = 0 valasztds mellet a legsikeresebb. Viszont ugyanezen
mintanal a 4.27. dbran lathatdo gorbe esetén nem zérus « esetén sikeriil legjobban az
illesztés. Az illesztés paramétereit a grafikonon feltiintettem. /p/cx = 7, ami azt jelenti,
hogy a nemlinearis abszorpcié a dominans, ahogy azt az eddigi eredményeim alapjan
elvartam.

A 4.24. dbran megmutattam, hogy a linearis abszorpcionak olyan hatdsa van,
hogy a gorbék a fokusztdl tavol sem tartanak 1-hez. A 4.25. és 4.27. illesztéseinek
ellentmondasos eredményeinek a magyardzata az, hogy jelenlegi méréseimmel, az
interferencia okozta pontatlansdgok miatt — lasd kovetkezd fejezet — nem lehet

egyértelmiien eldonteni, hogy van-e jelentdsebb linearis abszorpcio.

4.6. A mérés soran felmeriilé nehézségek

A Kkisérletek soran a legnagyobb problémat az interferenciajelenségek okoztak.
Gyakorta tapasztaltam azt, hogy a szkennelés sordn az apertiran interferenciacsikok
haladtak végig, melyek a jelet modulaltak. A magyarazat abban rejlik, hogy LN esetén a
reflexiok nem elhanyagolhatok a nagy linedris torésmutatd miatt. A minta kimeneti
sikjarol reflektdlodd fény interferal a beesd fénnyel, ami a mintaban inhomogén
intenzitas-eloszlast hoz létre. A nemlineéris effektus(ok) miatt a mintdban inhomogén
torésmutatd eloszlas alakul ki. A beesd fény pedig ezen a térésmutatd racson
diffraktalodik. A 4.28. abra tipikus olyan Z-scan gorbét mutat, melyen az interferencia
zavard hatasa latszik, a 4.29. abran pedig az ehhez tartoz6 nyaldbkeresztmetszet lathato.
Szamos esetben viszont az interferenciahatas még ennél is zavarobb volt, ami miatt az
eredmények teljesen kiértékelhetetlenné valtak. A hatds a 4.25. és a 4.26. abran

bemutatott ,,sz&ép” gorbék esetén is valamelyest szembetlind.
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4.28. abra. Interferencia jelenségek zavaro6 hatasa teszi nehezen kiértékelhetové a méréseket

4.29. abra. Interferencia-jelenségek zavard hatasa az aperturasikban.

Az interferencia csokkentésére egy lehetséges modszer az antireflexids bevonat.
En azonban nem ezzel a lehetéséggel éltem. A mintanak a fényterjedésre merdleges
poziciojabdl torténd néhany fokos kiforgatasaval (hosszas probalgatassal) el lehet érni
az interferencia jelentés mérséklodését. A kiforgatds a legjobb pozicid nehézkes
megtaldlasa miatt kényelmetlen megoldas, ezért a mintdk fényterjedésre merdleges
feliileteit enyhén ékesre csiszoltattam.

A mérések soran volt egy masik nehézség is. Bizonyos esetekben a szkennelési
tartomdny elején és végén mért transzmisszioérték megegyezett [4.10a dbra., 4.20. abra
(korok)], volt olyan eset, ahol jo kozelitéssel egyezett meg (4.18., 4.27. abrak) és volt,
hogy jelentésen eltért (4.6., 4.30. abrak).
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4.30. abra. Az 5,0 mol% Mg-mal adalékolt minta Z-scan gorbéje

A 4.30. ébra a #7 minta 1850 mW mellett felvett Z-scan gorbéjét mutatja f= 100 mm-es
lencsét hasznalva. A transzmisszid végeken valo eltérésének tobb oka is lehet. Az egyik
magyarazat lehet a linearis abszorpcid, melynek, — mint az elméleti gérbéken (4.24.
abra) ¢és a 4.27. abra gorbéjén lattuk — pont ilyen jellegli hatdsa van. Ezt azért nem
tartom kizarolagos magyarazatnak, mert ugyanezzel a mintaval sikeriilt olyan gorbét is
felvenni (4.10a. abra), ahol a transzmisszié nagyon jo kozelitéssel megegyezett a
végpontokon.

A masik oka a jelenségnek az ékesség, mely a szkennelés soran a nyaldbnak az
apertara sikjaban torténd elmozdulasat okozza. Ezt le is ellendriztem, a tartomany végén
az apertira Ujra pozicionaldsa volt sziikséges ahhoz, hogy az apertira kdzepe és a
nyalab kdzepe a tartomany végén is egybeessék. Esetlinkben nehéz megkiilonboztetni a
két hatast. A nemlineéris abszorpcios egyiitthatdé mérése hidnyzik, amit a megfeleld
vastagsagu mintak hidnydban nem tudtam megmérni.

A mintdk optikai homogentitdsanak vizsgalata céljabol azonos koriilmények
kozott tobbszor is elvégeztem a szkenneléseket, a mintdkat kiilonb6zé pontokban
megyvilagitva. Tapasztalataim alapjan az 5,0 mol% Mg-mal adalékolt (#7) minta esetén
voltak a mérések legjobban reprodukalhatoak. A masik két kiiszob feletti mintdk esetén
(#6, #8) a mintak kiilonb6z6 pontjaihoz tartozd gorbék kozt volt kis eltérés.

Tovabbi nehézséget okozott, hogy a lézeriink tobbszor is meghibdsodott. A

javitasok hosszu iddt vettek igénybe. Ezekben az idészakokban az SZFKI-ban végeztem
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a méréseket egy masik lézerrel. Az eredmények konnyebb 0Osszehasonlithatosaga
szempontjabol természetesen jobb lett volna, ha valamennyi mérést ugyanazzal a
1ézerrel, illetve lencsével tudtam volna végezni. Viszont az egyes mérési sorozatokon

beliil, melyekbdl a kovetkeztetéseket levontam, ligyeltem az azonos koriilményekre.

5. Az eredmények hasznositdsa

A mérések célja az volt, hogy a LN-ban a fényindukalt torésmutatd-valtozas
eredetét tisztazzam, illetve a lehetséges esetekben azt kvantitative jellemezzem. A
tavlati motivacio viszont a legmegfelelobb Osszetételi LN kivalasztasa a periodikus
polarizalashoz, majd a frekvencia-atalakitokban torténd alkalmazashoz. Atfogd
méréseim eredményei alapjan mindenképp a kiiszob feletti (fotorefrakcidtol mentes)
minték téinnek alkalmasnak erre a célra. Erdemesnek tartottam a harom (#6,7,8) kiiszob
feletti minta Z-scan méréseinek elvégzését azonos koriilmények kozott (P = 1850 mW,
/=80 mm). A tobbszor elvégzett mérések megerdsitettek abban, hogy a 6,1 mol% Mg
és f=2,8x10° cm/GW értékekkel. A 0,67 mol% Mg koncentracioju sztdchiometrikus
jelentéktelen mértékben ugyan, de egy kicsit kevésbé érzékeny: ny = 1,3x10™'° cm?/W,
B=24x10° cm/GW. Az 50 mol% Mg koncentracioju sztochiometrikus kristaly
érzékenysége pedig mintegy 30%-kal kisebb a masik ketténél: n, =9,7x10™'" cm*W és
B=1,7x10> cm/GW. A megfelelé minta kivalasztisanak szempontjai a koercitiv erd
nagysaga, illetve a nyalabtorzulas mértéke. Mindkét szempont szerint a 6,1 mol% Mg-t
tartalmazé kongruens minta a legkevésbé alkalmas erre a célra, ugyanis a kongruens
Osszetétel esetén lényegesen nagyobb a koercitiv erd is. Az eredmények alapjan az
altalam vizsgalt mintdk kozil az 5,0 mol%-os sztochiometrikus minta tlinik a

legperspektivikusabbnak az altalunk kitlizott célra.
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IV. Az eredmények Osszefoglalasa

1. Megmutattam, hogy a Z-scan moédszer kvantitativ alkalmazhatosaganak eldontése
érdekében kiegészitdé méréseket kell végezni, foként olyan esetekben, amikor a
torésmutato-valtozas eredete tisztazatlan. Az egyik ilyen mérés a mintan athaladé
nyaldb keresztmetszetének részletes analizise. A LiNbOs; (LN) kristéallyal
kapcsolatos Z-scan mérések sordn a mintan athaladdé nyaldb keresztmetszetét
digitalis felvételekkel vizsgaltam. Kis mértékii nyalabtorzulas esetén a felvételek
intenzitas-eloszldsanak részletes szdmitogépes feldolgozasabol kovetkeztettem a
torzulas jellegére. Az 5,0 mol% Mg-mal adalékolt sztochiometrikus LN esetében a
minta esetén anizotrop volt, a nyalab a kristalyoptikai tengely iranyaban erdsen
megnyult. A Z-scan goOrbék alapjan sztochiometrikus kristdly esetén pozitiv,
kongruens esetén pedig negativ eldjelli nemlinearitdsra kovetkeztettem. A
kongruens mintanal a nemlinearitds nagysaga kb. egy nagysagrenddel nagyobb volt

a sztéchiometrikusénal. [55]

2. Mig az 5,0 mol% Mg-mal adalékolt kongruens LN esetén csak az 1 kW/cm? értéket
lényegesen meghaladd intenzitds alkalmazéasakor valik szamottevévé a
nyalabtorzulas, addig az adalékolatlan és a vassal adalékolt LN mintakban ez mar az
1 W/cm’-es intenzitis esetén bekovetkezik. A szkennelési tartoméany valtozatlan
idébeli fejlodését tavoli zonaban vizsgalva Osszehasonlitottam a fotorefraktiv LN
mintdk fotorefraktiv érzékenységét. A tranziens folyamat idéallandojabol, illetve a
stacionarius allapotbeli relativ transzmisszi6 értékbol megallapitottam, hogy a tiszta
sztochiometrikus minta érzékenyebb a tiszta kongruensnél, st még a vassal
adalékolt kongruensnél is. Megallapitottam tovabba, hogy a vassal adalékolt
kongruens mintdk esetén a vaskoncentracid novelése a mintdk fotorefraktiv

érzékenységét noveli. [62]
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3. A 0,67, ¢és az 5,0 mol% Mg-mal adalékolt sztochiometrikus, illetve a 6,1 mol%
Mg-mal adalékolt kongruens LN mintak Z-scan gorbéinek menetébdl, a szkennelés
soran mutatott korszimmetrikus nyaldbkeresztmetszet-valtozasbol, valamint a
kiilonb6z6 sebességli szkennelések azonos eredményeibdl arra kovetkeztettem, hogy
ezen anyagok esetén a fotorefrakcido mas effektusokhoz képest elhanyagolhato. A
transzmisszio 1dofliggésének vizsgalatara vonatkozd mérések a fokusz eldtti
pozicidban a transzmisszié csOkkenését, a fokusz utdni pozicioban pedig annak
novekedését mutattdk ms-os iddskalan. Az izotrop nyaldbtorzuldsokbdl, a Z-scan
gorbékbdl illesztéssel meghatarozott n, nemlinedris torésmutatd pozitiv eldjelébol,
valamint a tranziens folyamatok 7 iddallanddjanak elméleti uton torténd
meghatarozasanak az eredményébdl az effektus termikus eredetére kovetkeztettem.
A rendelkezésemre 4all6 mintdkon végrehajtott atfogd mérésekkel megmutattam,
hogy Mg-mal torténd adalékolds sordn a fotorefrakcid kiiszobe a kongruens
Osszetétel esetén 5,0 és 6,1 mol% kozott van, szemben a szakirodalom altal
megadott 4,6 mol% értékkel. A sztdchiometrikus Osszetétel esetén pedig 0,67 mol%

alatt van a kiiszob. [61][62]

4. A nem fotorefraktiv mintdkon méréseket végeztem a termooptikai effektus eredetére
vonatkozdan. A kiilonb6zo teljesitményeken felvett Z-scan gorbék illesztésébol
meghatarozott n, nemlinearis térésmutatd és £ nemlinedris abszorpcids egyiitthato,
valamint a 1ézerteljesitmény kapcsolatdbol igazoltam, hogy a termo-optikai
effektusban a nemlinedris abszorpcionak dontd szerepe van. Ezt n, elméleti uton
torténd meghatarozasaval is alatamasztottam. A gorbék jo illeszthetdsége szintén
erre utal. Feltevésemet tovabb igazoland6, a szkennelést adott teljesitmény mellett
elvégeztem a kristalyoptikai tengelyiranyu, illetve arra merdleges polarizaciot
hasznéalva. A Z-scan gorbék illesztésébdl meghatarozott n, értékek a kristalyoptikai
tengellyel parhuzamos polarizacié esetén mintegy haromszor nagyobbnak adodtak,
mint az arra merdleges polarizacid esetén. Az adott polarizacidhoz tartozd f értékek
aranyat az n, értékek aranyéaval egyezOnek taldltam. Ezen eredmények meggy6zden
alatamasztottdk a nemlinedris abszorpcié meghatarozd jelentdségét a nemlinedris
torésmutato kialakulasdban. A nemlinearis abszorpcidt nyitott apertiras mérésekkel

is vizsgaltam, melyek eredményei 0sszhangban voltak a zart apertirasokéval. Ezen
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mérésekkel azt is megmutattam, hogy a LN-ban a nemlinearis abszorpcio

anizotrop.[61][62]

5. Ramutattam, hogy amennyiben termikus eredetli a torésmutatd-valtozas, és az
abszorpcid nemlinearis, a kozleményekben ismertetett elméletek alkalmasak az n, €s
[ anyagi paraméterek meghatarozasara a Z-scan gorbék illesztésével. Amennyiben
viszont az abszorpcio tisztan linedris vagy a linearis és a nemlinedris abszorpciod
egylittesen van jelen, a termooptikai nemlinearis torésmutatd az aktudlis nyalab
mérett]l is fligg a szkennelés soran. Emiatt a standard Z-scan modellek nem
alkalmasak a mért gorbék illesztésére. Olyan numerikus szamitasokon alapuld
modellt dolgoztam ki, ami termooptikai eredetli torésmutato-valtozas soran alkalmas

a linedris, illetve nemlineéris abszorpcids egyiitthatd meghatarozasara.
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Summary of the results

1. I demonstrated that in order to decide the applicability of the Z-scan technique as a
qualitative method some accessory measurements have to be performed, mainly in
those cases, when the origin of the light-induced change of refraction was not
clarified. One of these measurements is the detailed examination of the cross section
of the beam passing through the sample. Concerning to the LiNbO3 (LN) crystal, the
beam cross-section was examined by digital recordings. In the case of not
significant distortions the characteristics of the variation was clarified by the
detailed analysis of the intensity-distribution. In case of the 5.0 mol% of Mg doped
stoichiometric LN the beam cross-section was isotropic, while in case of the
congruent composition doped on the same Mg level it was found to be elongated
into the direction of the crystal-optic axis. From the Z-scan curves in the case of 5.0
mol% Mg doped congruent crystal I concluded for positive, and in the case of 5.0
mol% Mg doped congruent for negative, but with one order of magnitude larger

nonlinearity than the stoichiometric. [55]

2. While in case of the 5.0 mol% Mg doped congruent LN the beam distortion became
significant only at intensities significantly larger than 1 kW/cm?’, in case of the
undoped and Fe-doped samples, this was observed even for the 1 W/cm? intensity as
well. I compared the photorefractive sensitivities of the photorefractive LN samples
by examination of the temporal evolution of the on-axis intensity in the far field.
From the time constants of the transient and from the steady-state normalised
transmittance values, I concluded that the undoped stoichiometric sample was more
sensitive than the undoped, and even more sensitive than the Fe-doped congruent
LN. Furthermore it was diagnosed, that the photorefractive sensitivity of the Fe-

doped samples is increasing with the Fe concentration. [62]

3. From the peak-valley configuration of the Z-scan traces, from the circular
symmetric beam variations, and from the identical results of the scanning with
different velocities it was concluded, that in case of the 0.67 and 5.0 mol% Mg
doped stoichiometric, and in case of the 6.1 mol% Mg doped congruent LN

photorefraction was negligible compared to other effects. These samples showed the
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decrease of the transmittance in prefocal, and the increase in postfocal positions on
the ms time-scale. From the isotropic distortions, from the positive sign of the n;
nonlinear refraction determined from the Z-scan fittings and from the result of the
theoretical calculation of the 7 time constant of the transient I concluded to the
thermo-optical origin of the effect. By complex measurements I showed that for the
congruent composition the photorefractive threshold was between 5.0 and 6.1 mol%
Mg concentration in contrast with the 4.6 mol% value given in the references. For

the stoichiometric composition the threshold was below 0.67 mol%. [61][62]

4. In order to clarify the origin of the thermo-optical effect for the non-photorefractive
samples | performed measurements at different powers. It was shown from the
relation of the beam-power, the n, nonlinear refraction, the f nonlinear absorption
coefficient, that in the thermo-optical effect the nonlinear absorption has dominant
role. I supported it by the theoretical calculation of n, as well. The adequate fitting
of the traces also refer to this. For further improvements I performed scannings at a
given power, applying polarisation to be parallel, and perpendicular to the crystal-
optic axis of the given sample. For the extraordinary polarisation the n, value
obtained from the fitting was found to be about three times larger than the n, which
belongs to the ordinary polarisation. The ratio of the [ values belonging to the
different polarisation was found to be identical with the n, ratio. These
measurements strongly proved the significance of the nonlinear absorption in the
formation of the nonlinear refraction. I examined the nonlinear absorption by open-
aperture measurements as well, whose results were harmonious with the closed-
aperture measurements. These measurements also demonstrated that the nonlinear

absorption in LN was anisotrope. [61][62]

5. I showed, that if the light-induced change of refraction had thermal origin, and the
absorption was purely nonlinear, the standard Z-scan theories were valid to
determine the n; and £ material parameters. But if the absorption is purely linear, or
both the linear and nonlinear is presented, the thermo-optical nonlinear refraction
depends on the actual beam size as well. This makes the standard theory impossible

for the fitting. A model based on numerical calculations was elaborated which is
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suitable to determine the coefficients of linear and nonlinear absorption for thermal

effects.
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