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Bevezetés

A THz-es tudomany az utobbi évtizedekben latvanyos fejlddésen ment keresztiil. Mig
korabban — a 0,1-30 THz frekvenciatartomanyon sugarzd, nagy impulzusenergiaju forrasok
hianyaban — a mikrohulldmu és infravoros kozotti, tavoli infravords tartomany igynevezett
THz-es ,,rés” volt, manapsag az egyre novekvO energidju THz-es impulzusok keltésére
alkalmazhaté berendezéseknek koszonhetéen a THz-es sugarzas uUjabb alkalmazasi
lehetdségei meriiltek fel. Az anyagok nagy részén, amelyek lathatd sugarzas szamara
athatolhatatlanok (papir, fa, miianyag), a THz-es hullamok képesek athaladni, ezaltal a
lathatd sugarzasnal szélesebb kori képalkotasi és spektroszkopiai alkalmazasi
lehetdségekkel birnak, tobbek kozott a biztonsagtechnikaban, az orvosi diagnosztikaban, a

gyogyszeriparban ¢€s az élelmiszeriparban.

Az elmult néhany évtizedben a THz-es forrasok gyors fejlodésének koszonhetéen az
eldallitott THz-es impulzusok energidja 7 nagysagrenddel novekedett. A nagyobb
energianak koszonhetéen 1j alkalmazasok sora valt lehetévé [1]. A fJ nagysagrendi
energiaval és ennek megfeleld néhany szdz V/em elektromos térerdsséggel rendelkezd
THz-es impulzusok linearis THz-es spektroszkopidban alkalmazhatok. Az impulzusok
energidjat pJ nagysagrendiire, térerdsségét néhany szaz kV/cm nagysdgrendiire novelve
alkalmazhatova valtak a nemlinedris THz-es spektroszkopiaban [1]. A néhany tiz m]
energidju €és néhany szdz MV/cm térerdsségli impulzusokat extrém nagy energidju
impulzusoknak nevezziik, alkalmazasi lehetOségiik széles korli, tobbek kozott
relativisztikus  elektroncsomagok gyorsitasaban, 0Osszenyomasaban, undulacidjaban
jatszhatnak szerepet a késObbiekben. Ezen elektroncsomag-manipulacios eljarasok

attoszekundumos impulzusok eldallitasara [2] alkalmazhatok. Az extrém nagy térerésségi

THz-es impulzusokkal lehetévé valik a lézerrel keltett proton- €s ioncsomagok
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utogyorsitasa és monokromatizalasa [3], ez a tudomanyos eredmény a hadronterapiaban

alkalmazhato.

THz-es impulzusok tobbféle eljaras segitségével kelthetok, példaul félvezetd alapt
fotovezetd kapcsolokban, plazmaban vagy nemlinearis optikai anyagokban egy frekvencia
konverzids folyamat, az optikai egyeniranyitds segitségével. Ultrarovid impulzusokkal
megvilagitott fotovezetd kapcsolokkal kezdetben nagyobb energiaju [4] és nagyobb atlagos
teljesitményii [5] THz-es impulzusokat lehetett eldallitani, de az ilyen mddon eldallitott
THz-es impulzusok spektralis csticsa 1 THz alatti, mig optikai egyeniranyitassal [6] sokkal
szélesebb spektrumu impulzusok allithatok el [7], az eldallitott impulzusok spektralis

maximuma néhany tiz THz [8].

Extrém nagy energiaju, kozel egyciklusa THz-es impulzusok keltésére kozeli infravoros
ultrarévid 1ézerimpulzusok nemlineéris optikai kdzegben torténd optikai egyeniranyitasa
bizonyult megfeleldnek. Az optikai egyeniranyitasra alkalmazhato anyagok példaul a
CdTe, GaAs, GaP, ZnTe, és a LiNbO; (LN). Ezen anyagok optikai egyeniranyitassal
torténd THz keltésért felelds nemlinedris optikai egyiitthatdja nagy, és a LN kivételével kis
THz-es tartomanybeli abszorpcidos egyiitthatoval rendelkeznek [9]. A LN nemlinearis
optikai egyiitthatoja viszont kiemelkedden nagy, és abszorpcios egyiitthatoja kiilonbdzd
modszerekkel csokkenthetd, példaul a kristdly Osszetételének, sztochiometridjanak

valtoztatasaval, vagy a kristaly hiitésével valamint adalékolasaval [10].

A THz-es impulzusok keltése akkor a leghatékonyabb, ha a keltd (optikai) impulzus és a
keletkez6 (THz-es) impulzus egyiitt halad a nemlinearis kozegben. Ennek feltétele az
optikai impulzus csoportsebességének és a THz-es impulzus fazissebességének
egyenlOsége, mas néven a sebességillesztés. Ha az optikai impulzus csoportsebességének

¢és a THz-es impulzus fazissebességének vektora egymassal parhuzamos, akkor kollinearis



sebességillesztés torténik, ez valosul meg példaul ZnTe kristalyban torténd optikai
egyeniranyitas esetén is [11]. Az olyan anyagoknal, melyeknek a kozeli infravoros és THz-
es tartomanyra vonatkozé torésmutatdja kozott nagy a kiilonbség — példaul a LN esetében
—, nemkollinearis sebességillesztési technikat kell alkalmazni. Ezek koziil a korabban
alkalmazott Cserenkov-tipustt [12, 13] secbességillesztéssel szemben a dontott
impuzusfronta sebességillesztés [14] sokkal nagyobb hatékonysagi kedvez6bb geometriaja
¢s a sebességillesztés el6zonél nagyobb feliileten valé megvalosuldsa miatt. A dontott
impuzusfronti  moddszer alapja a pumpald impulzus intenzitasfrontjanak (Un.
impulzusfront) a fazisfronthoz képest y szoggel térténé megdontése. Ennél a modszernél a

sebességillesztési feltétel annyiban mddosul a kollinedris sebességillesztéshez képest, hogy
az optikai impulzus Vg;t csoportsebességének vetiilete lesz egyenlé a THz-es impulzus v\,

fazissebességével:

Cs

Vo COSy =V, . 1)
Az impulzusfront megdontése szogdiszperzioval rendelkezd optikai eszkdzok pl. racsok
segitségével valosulhat meg. A dontétt impulzusfronti gerjesztés egyik legnagyobb elénye
a THz-es frekvencia hangolhatosaga az impulzusfront délésszogének valtoztatasaval és az
energia skalazhatosaga [9]. A sebességillesztés megvaldsitasahoz sziikséges a nemlinearis
optikai anyag torésmutatojanak elOzetes ismerete a lathatdo és a THz-es tartomanyon
egyarant. A THz-es impulzusok keltésére alkalmazhato berendezések tervezéséhez az adott
anyag abszorpcids egyiitthatdjanak frekvenciafiiggésének ismeretére is sziikség van.
Kutatasaim soran a THz-es tudomanyban is alkalmazhaté anyagok e két tulajdonsaganak
meghatarozasara vonatkoz6 vizsgalatokat folytattam a 0,2 - 2 THz frekvenciatartomanyon.
Doktori munkam f6 célja nemlinearis optikai tulajdonsagokkal rendelkezé oxidkristalyok,

foként a TeO,;, az adalékolatlan és magnéziummal adalékolt LiNbOjz abszorpcids

egylitthatojanak  és  torésmutatdjanak  meghatarozasa volt a 0,2-2 THz



frekvenciatartomanyon id6tartomanybeli (time-domain) THz-es spektroszkopiaval (THz-

TDS).

Az értekezés elsé fejezetében a LINDOj3 és TeO, anyagok THz-es torésmutatojara és
abszorpcids egylitthatdjara vonatkozo korabbi vizsgalatok eredményeit és ezen anyagok

THz-es tudomanyban valo alkalmazhatdsagat mutatom be.

A célkitlizések utan a kutatasi modszereimet és a vizsgalt anyagokat bemutato, harmadik
fejezetben vazolom a THz-TDS moddszer kisérleti elrendezését, a segitségével
meghatarozhatd fliggvények tulajdonsdgait, és az adatok feldolgozdsi modszereit. A
levegdben taldlhatd vizgdz abszorpcidjdnak mérési eredményeket befolydsolo hatasat és a

kikiiszobolésére hasznalt modszert is ismertetem.

A tudoményos eredményeimet bemutatd fejezetben az oxidkristdlyokon, féként a TeOs,
LiNbO;3 kristalyokon végzett THz-TDS méréseim eredményeként kapott torésmutatd és
abszorpcids egyiitthaté spektrumait elemzem. A LiNbO3 spektrumaira a magnéziummal
vald adalékolas ¢és a kristaly sztochiometridja jelentds hatdssal van, ezt a hatast is
targyalom. Az altalam vizsgalt adalékolatlan és magnéziummal adalékolt LN kristalyok
sztochiometridjuk alapjan két csoportba sorolhatok: a sztochiometrikus LN (sLN) esetén a

crer

(CLN) esetén ez az arany 0,945 koriili.

A kozelmultban LiTaO3z (LT) kristalyokon is végeztem THz-TDS méréseket, ezek
eredményeit is bemutatom roviden, ezen eredmények kiértékelése és elemzése még

folyamatban van.

Az disszertacio végén magyar és angol nyelvii 0sszefoglald, és a kutatasi eredményeimet
ismertetd sajat publikaciok jegyzéke, majd az értekezéshez kapcsolodo irodalomjegyzék

talalhato.



1. Tudomanyos el6zmények

Az iddtartomanybeli THz-es spektroszkopia a 2000-es években sokoldalu spektroszkopiai
modszerré  fejlédott, amely az anyagok széles korének komplex dielektromos
figgvényének karakterizalasara alkalmas, és szdmos tudomanyteriileten alkalmazhat6 [13-
40]. A moédszer segitségével a vizsgalt anyagok tobb tulajdonsaga, példaul a torésmutatoja
¢s abszorpcios egyiitthatoja hatdrozhatd meg a frekvencia fliggvényében a THz-es
frekvenciatartomanyon. Szamos anyag, példaul polimerek [15], adalékolt szilicium [16],
elektrooptikai anyagok [17] és koéolajszarmazékok [18] THz-es anyagi paramétereit

hataroztdk meg ilyen moédon, és vizsgaltak cukrok és fehérjék vizes oldatainak THz-es

crer

A THz-TDS modszerrel kapott spektralis térerdsség adatokbol az abszorpcids egyiitthato
¢és torésmutato értékeken kiviil tovabbi informéciokat is kaphatunk. Bizonyos molekuldk
jellegzetes abszorpcids csucsokkal rendelkeznek a THz-es frekvenciatartoményon, emiatt a
THz-TDS alkalmazhatd6 molekulaspektroszkopiai vizsgalatokra is. A molekuldkat
jellegzetes spektralis vonalaik alapjan azonositani is lehet, ami roncsoldsmentes
anyagvizsgalati alkalmazasokat tesz lehetévé. A modszer segitségével égési folyamatok,

€g6 anyagok is vizsgalhatok [20].

A specidlis abszorpcidés csucsok alapjan intermolekularis rezgések azonositdsara
alkalmaztak sikeresen oldatokban [21] és polikristalyos szacharidokban [22] egyarant,
ezenkivill a bioldgiai kutatdsok szempontjabol lényeges viz nanoklaszterek vibracios
tulajdonsagainak vizsgalatara [23], fehérje mikrostruktirainak megkiilonboztetésére [24]

és vizben oldott fehérjék kollektiv vibracios dinamikajanak vizsgalatara [25].



A THz-TDS moddszer segitségével meghataroztak az adalékolt szilicium vezetoképességét
[26] és észlelték a toltéshordozok ultragyors csapdazodasi folyamatait sziliciumban [27]. A
modszert alkalmaztdk nem polaris [28] és gyulékony folyadékok vizsgalatara [29],
ezenkiviil THz-es képalkotiasban és tomografiaban [30], az élelmiszeriparban [31] a
gyogyszeriparban [32] és genetikai diagnosztikaban is [33]. A modszer segitségével
analizaltak biomolekularis konformaciéos modusokat [34], ionos vegyliletek vizes
DNS tavoli infravords rezgési modusait [37], daganatos és nem daganatos elvaltozasokat
szovetekben [38] és kémiai anyagok komponenseinek térbeli elhelyezkedését [39]. THz-es
képalkotassal egyiitt alkalmazva a THz-TDS hasznalhatd elrejtett robbandanyagok

észlelésére is [40].

A THz-es impulzusok keltésére is alkalmas elektrooptikai kristdlyok THz-TDS
vizsgalatara elséként 1999-ben keriilt sor, a kisérlet soran LiTaO3, LiINbO3, GaP és ZnTe
kristalyok torésmutatojat és az abszorpcios egylitthatojat hataroztak meg sikeresen a 0,1-3

THz frekvenciatartomanyon [41].

A korabbi Fourier transzformacios és Raman spektroszkopiai eljarasokkal szemben a THz-
TDS modszer az anyagi paraméterek meghatarozésara transzverzalis optikai (TO) fonon
rezonancia alatti frekvencidk esetén is hatékonyan alkalmazhat6. Ez a tény THz-TDS
modszerrel vizsgalt oxidkristalyok korének kiterjesztését teszi indokoltta, mivel a THz-es
alkalmazasokhoz elengedhetetlen az alkalmazott elektrooptikai anyagok torésmutatojanak

¢és abszorpcids egyiitthatdjanak pontos ismerete a terahertzes frekvenciatartomanyon.

Az adalékolatlan és a magnéziummal adalékolt LN kristalyok és az o-TeO, kristaly
igéretes THz-es anyagok, sikeresen alkalmaztak ket THz-es impulzusok eldallitasara [42,

43]. A magnéziummal adalékolt LN kristalyok THz-es torésmutatdjat €s abszorpcids



egylitthatojat korabban tavoli infravords Fourier transzformacios spektroszkopiaval (FIR
FT) [10], az a-TeO; kristalyét FIR FT reflexios spektroszkopiaval és THz-TDS modszerrel
vizsgaltak [43]. A kovetkezokben a LINDO3 és a-TeO, eddigi THz-es alkalmazasait és az
anyagi paramétereik meghatdrozasara végzett vizsgalatok eredményeit irom le, amelyek

kozvetlen eldzményei az altalam végzett kutatasoknak.

1.1 A LINbO; alkalmazasa a terahertzes tudomanyban

A pumpald 1ézerimpulzusok intenzitasfrontjanak megdontésével elséként 2002-ben GaP-
ban allitottak el6 THz-es impulzusokat. A pumpalé impulzusok forrasa egy 810 nm
hulldmhossza, 25 fs-os impulzusokat eldallitd titan:zafir 1ézer volt. Az impulzusfront
megdontését egy 1200 1/mm osztasstirliségli rdccsal hajtottdk végre, a racs feliiletérdl
diffraktalt 1ézernyalabot lencserendszeren Keresztiil vezették a kristalyba. A pumpa
impulzusok altal keltett fonon-polaritonokat egy valtoztathatd késésti proba impulzussal
monitoroztak. A impulzusfrontok ddélésszogének 30° és 65° kozotti valtoztatasaval a keltett

polaritonok frekvenciaja 9 és 10,7 THz k6zott volt hangolhato [14].

A dontott impulzusfronta gerjesztés megvalositasa litium-niobatban elészor 2003-ban
SLN kristalyt alkalmaztak [44]. 2,3 pJ pumpaldé impulzusenergia alkalmazasaval
szobahdmérsékleten 30 pJ, 77 K homérsékleten 98 pJ THz-es impulzusenergiat értek el. A
terahertzes atalakitas hatasfokai szobahomérsékleten 1,3-10'5, 77 K homérsékleten 4,3-10'5
voltak. Az alacsonyabb homérsékleten elért nagyobb hatasfok annak kdszonhetd, hogy a

homérséklet csokkenésével a LN THz-es abszorpcidja csokken [10].



Mivel a LN THz-es abszorpcioja csokkenthetdé a kristdly magnéziummal torténd
adalékoléasaval, a Mg tartalom valtoztatasaval novelheté a THz keltés hatasfoka, és ezzel a
keltett impulzusok energiaja is. 2,3 uJ energiaju pumpald impulzusokkal 0,7 mol % Mg
adalékolasa sLN kristalyban 400 pJ energiat értek el, 1,7-10™ atalakitasi hatasfokkal [9]. A
pumpald impulzusok energidjanak novelésével tovabb volt novelheté a THz-es impulzusok
energidja, 500 puJ pumpald impulzusenergiaval 240 nJ (4,8-10'4 atalakitasi hatasfokkal)
[45], 20 mJ pumpalé impulzusenergiaval 10 pJ THz-es impulzusenergia (5-10™ atalakitéasi
hatasfokkal) valt elérhet6vé [46]. Vonalra fokuszalt dontott impulzusfronta 2 pJ energiaju
pumpald impulzusokkal 35 pJ THz-es energiat értek el [47]. Mivel a vonalra fokuszalas
esetén a dontdtt impulzusfronti gerjesztés nem a teljes feliileten torténik, hanem egy

egyenes vonal mentén, ezért az atalakitasi hatasfok ebben az esetben kisebb (1,8:107).

Mig kezdetben a pumpald impulzusok forrasai legtobbszor titan-zafir 1ézerek voltak, a
femtoszekundumos szallézerek a 2000-es évek kozepétél a THz keltésben egyre inkabb
alternativai lehettek a Ti:zafir forrasoknak [48, 49]. Yb alapt erdsitett 1ézerrendszerrel,
1035 nm pumpal6 hullamhosszal, dont6tt impulzusfront gerjesztéssel LINbO3z-ban 2,5-10°
* 4talakitasi hatasfokot értek el, ami joval nagyobb, mint a gallium-foszfidban kollinearis
sebességillesztéssel vagy cink-telluridban dontott impulzusfronta  sebességillesztéssel

elérhet6 hatasfoknal [50].

A littum-niobatban toérténd dontdtt impulzusfronti THz keltés hatdsfoka a y szog nagy
értéke (63,5°) miatt alacsonyabb, mint kollinearis sebességillesztés esetén lenne, ennek
ellenére a hatasfok nagyobb, mint a tobbi nemlinearis optikai anyag esetében a LN nagy
nemlinearis optikai egylitthatojanak (168 pm/V) koszonhetéen [51]. Ez az érték joval
nagyobb a tobbi elektrooptikai anyagénal, példaul a ZnTe (68,5 pm/V) vagy a GaP (24,8

pm/V) nemlinearis egyiitthatojanal [52]. Az eléallithatdé THz-es impulzusok energidjanak
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novekedésével elérhetové valtak a terahertzes nemlinedris optikai és spektroszkopiai

alkalmazasok is [53, 54].

A THz-es impulzusok elballitasanak hatasfoka szempontjabol fontos a megfeleld leképezd
optika haszndlata az elrendezésekben. A lencsét és racsot IS tartalmazo képalkotd
rendszerben a nyalab profil eltorzulhat, aszimmetrikussa és erdsen divergenssé valhat.
Megmutattak, hogy az optimalis hatadsfoka THz keltéshez az impulzusfront megddlését
okozo racs képének egybe kell esnie a pumpald dontétt impulzusfronttal [55]. 2008-ban
javasoltak egy elrendezést a leképezd optika kihagyasaval torténd THz keltésre. Az 1n.
kontakt racsos elrendezés 1ényege, hogy a diszperzidt 1étrehoz6 racs a nemlinearis optikai
kristaly feliiletére illeszkedik. fgy a pumpéalé nyalab a racson athaladva, kozvetleniil a
kristalyba jut, ilyen moddon az optikai elemek veszteségei €s a nyaldb torzuldsok
kikiiszobolhetok, illetve nagyobb keresztmetszetli pumpaldo nyalab alkalmazasa valik

lehet6vé [56].

Az anyagi- és szogdiszperzié miatt [57, 58] a pumpa impulzushossza a nemlinearis
kristalyon valo athaladas kozben folyamatosan valtozik. A keltett THz-es impulzus
energiajanak [55] vagy csucs-térerésségének maximalizalasanak [59] érdekében
modellszamitasokat végeztek a pumpald és a THz-es impulzusok abszorpcidjanak,
tobbfotonos abszorpcidjanak, a pumpa és a THz-es nyaldbok nemkollineéris terjedésének
¢s az impulzushossz szogdiszperzié miatti valtozasanak figyelembevételével, valamint a
hémérséklet, kristalyhossz és a pumpald impulzus kezdeti hosszanak valtoztatasaval [55,
59]. Mig a hatékony THz keltés hossza monoton novekszik a pumpaldé impulzushossz

fiiggvényében, a THz keltés hatasfokanak a 7, =350 fs impulzushossznal maximuma van,

ezért ez az optimalis THz keltésre alkalmazhaté impulzushossz. Azoknal az

alkalmazasoknal viszont, ahol nemcsak a THz-es impulzusok energiaja, hanem a spektrum
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szélessége is fontos — ilyen példaul a THz-TDS is —, ennél rovidebb, példaul 7, =50fs

impulzushossz alkalmazasa célszeri [55]. A keltett THz-es impulzusok elektromos

térerGssége tovabb novelhetd a nemlinearis kozeg hdmérsékletének csokkentésével [59].

Ezen optimalizalt elrendezések kisérleti megvalodsitasaval 1030 nm pumpald hullamhossz,
1,3 ps [60] és 785 fs, [42] impulzushosszu pumpald impulzusok alkalmazasaval 0,7 mol %
Mg tartalma sLN kristalyban szobahémérsékleten 125 uJ [60] és 430 uJ [42] THz-es
impulzusenergiakat értek el. Az atalakitasi hatasfokok 0,25 % [60] és 0,77% [42] voltak. A
kristdly alacsony hdomeérsékletre hiitésével akar mJ nagysagrendli energidji THz-es
impulzusok is eléallithatova valhatnak.

Az 1. 4brdan a LN kristdlyban THz-es impulzusok energidinak és az 4talakitasi

hatasfokainak novekedése lathato az egymads utan e témaban megjelentetett publikacidkban
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1. abra A pumpalé impulzusfront megdontésével sLN kristalyban el6allitott THz-es impulzusok
energiainak és az atalakitasi hatasfokainak novekedése az egymas utan e témaban megjelentetett
publikaciokban [42, 44-46, 60-62]
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1.2. A LiINbOgj kristaly tulajdonsagai

A litium-niobat széles korben hasznalatos nemlinedris optikai anyag. A madasodrendi
nemlinearis optikai tenzoranak dsz eleme kimagasléan nagy a tobbi elektrooptikai
anyagéhoz képest, igy hatékonyan alkalmazhato optikai frekvencia atalakitd
folyamatokban, mint példaul a kiilonbségi- és Osszegfrekvencia keltés, valamint a
masodharmonikus keltés. A litium-niobatban torténd, kiillonbségi frekvencia keltésen
alapulo optikai egyeniranyitas extrém nagy energiaju THz-es impulzusok elballitasaban
jatszik szerepet [42], err6l részletesebben a bevezetOben irtam. Ezenkiviil LN kristalyokat
hasznalnak tobbek kozott a nemlinearis THz-es spektroszkopiaban és nemlinearis THz-es
optikaban [1]. A LiNbO3 THz keltésben és THz-es alkalmazasokban bet6ltott fontos
szerepe miatt nélkiillozhetetlenné valt anyagi paramétereinek ismerete a THz-€s
frekvenciatartomanyon. A LN abszorpcids egylitthatdjdnak ¢€s torésmutatdjanak
frekvenciafiiggd értékei felhasznalhatok a THz keltd berendezések tervezéséhez sziikséges

modellszamitasokban.

A LN anyagi tulajdonsagai valtoznak a kristadly magnéziummal tortén6 adalékolasaval és a
kristdly sztochiometrigjaval. A kongruens LN egyike az elsé ferroelektromos
kristalyoknak, amelynek tobbféle alkalmazasi lehetdségét fedezték fel a nemlinedris
optikaban és akusztikaban. A periodikusan polarizalt cLN kristalyok alkalmazhatok kvazi
fazisillesztett frekvencia atalakitasi folyamatokban. Konnyebb eldallithatosaguk miatt
eldszeretettel alkalmazzak a sztochiometrikus kristallyal szemben, azonban a cLN
racshibai miatt egy bels6 elektromos tér 1ép fel [63]. A sztochiometrikus kristalyok elényos
tulajdonsaga a cLN kristallyal szemben a fényindukalt roncsolasokkal szembeni nagyobb

ellenallo képességiik.
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A THz keltésben fontos szempont a frekvencia atalakitd kristaly THz-es abszorpcidja és
torésmutatoja. A kristalyracs 0sszetételének az abszorpcios egyiitthatora és a torésmutatora
gyakorolt hatdsanak az ismerete lehetévé teszi az adott alkalmazas szempontjabol

optimalis dsszetételti LN kristaly kivalasztasat.

A LiNbO3 THz-es abszorpcidja csokkenthetd magnéziummal torténd adalékolassal, ezért
tobbféle Mg koncentracioju LN kristalyokat alkalmaztak THz keltésre [9, 42, 44, 60]. Az
atalakitasi hatasfok jelentésen novelheté az abszorpcidos veszteségek csokkentésével, a
terahertzes alkalmazasok szempontjabol optimalis Osszetételi LN kristaly a lehetd

legkisebb abszorpcios egyiitthatoval rendelkezik.

A torésmutatd spektrum megismerése hozzdjarul a THz-es impulzusok eldallitdsdhoz

sziikséges fazisillesztés optimalis paramétereinek meghatarozasahoz.

A dolgozatom egyik célja LN kristalyok abszorpcids egylitthatojdnak és torésmutatdjanak
a korabbi eredményeknél pontosabb meghatarozédsa a 0,2 - 2 THz frekvenciatartomanyon

extraordinarius €s ordinarius polarizacid esetén.

A 2. abran a litium-niobat kristaly szerkezete lathato (a,b) és az adalékolas soran a
kristalyba ¢épiild Mg2+ ionok helye a kristalyracsban (c). A vilagos sziirke gombok az
oxigénatomokat, a sotétsziirke gOmbok a nidbiumatomokat, a fekete gombok a
littumatomokat jelolik (a), a M* a Mgz+ ionokat jeloli (c). A 2.c abran lathatd, hogy a

Mg?* ionok a litium helyére iilnek be [64].
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(b)

2. abra A litium-niobat kristaly szerkezete (a, b), és a Mg atomok beépiilése a kristalyracsba (c). A
vilagos sziirke gombok az oxigénatomokat, a sotétsziirke gombdk a nidbiumatomokat, a fekete
g6mbok a litiumatomokat jelslik (a). Az M** a Mg?* ionokat jeloli [64].

A Mg adalékolds a THz-es alkalmazasok szempontjabol hatranyos fotorefrakcios
roncsolodasok mértékére is hatassal van. A fotorefrakcid az anyag lézerfény hatdséara
torténd torésmutatd valtozdsa, amely Onfokuszalast és onfazis moduléciot hoz 1étre, ami
nyalab- illetve impulzustorzulasdhoz vezet, igy az anyagon valo athaladas soran a

1ézernyalab sziikséges stabilitdsa nem biztositott.

Az elektrooptikai kristalyok fotorefrakcigjat 1966-ban fedezték fel LINDOjz és LiTaOs;
kristalyokban ¢és mas ferroelektromos anyagokban, optikailag indukalt toérésmutato
inhomogenitasokként [65]. A kezdetben optikai roncsolasként emlitett jelenség
felhasznalasaval hamarosan holografikus tarolas valt lehetové [66]. A fotorefrakcio (fény
indukalt torésmutatd valtozas) kifejezést késébb vezették be. A dinamikus hologram
kialakitason kiviil a fotorefrakcio alkalmazhatd nagy kapacitast optikai memoriakban és

nagy sebességli hangolhato sziirékben is [67].
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A fotorefrakcié folyamatanak modelljét Chen €s munkatarsai irtdk le. Megmutattak, hogy a
1ézerindukalt valtozasok az optikailag gerjesztett elektronok athelyezddésével irhatd le
[66]. Ha a LN kristalyt megvilagitjuk, a foton elnyelése soran a szennyezé ionok egy
elektronja a vegyérték savbol a vezetési savba keriil, elektron-lyuk parok keletkeznek az
anyagban. A keletkez6 szabad toltéshordozok elvandorolnak a keletkezési helyiikrol, igy
ellentétes rogzitett toltéseket hagyva maguk utdn (a szennyezdé atomok ionjai). A racsbol
kiszakado elektronok a kristaly egy masik helyén csapdazodnak. Elektronspin rezonancia
(ESR) vizsgalatok azt mutattak, hogy az elektron csapda a Nb** ion [68]. Igy inhomogén
térbeli toltéseloszlas alakul ki, ami a megvilagitas befejez6dése utan egy ideig megmarad.
Az igy létrejott elektromos polarizacié valtozas pedig a Pockels-effektus miatt a
torésmutatd megvaltozasat okozza. Az anyag eredeti allapotaba egyenletes megvilagitassal

vagy melegitéssel allithato vissza. [69].

Kimutattak, hogy a LN magnéziummal torténé adalékolasaval csokkenthetdk az optikai
roncsolodasok [70]. A magnézium hozzaadasa megnoveli a fotovezetést [71], igy
megakadalyozza a fotorefrakcios hatast okozo statikus elektromos terek létrejottét [72].
Megfigyeltek, hogy a litium-niobdt OH  vonalai a Mg koncentracio fliggvényében
valtoznak [73]. A Mg adalékolassal a LN optikai roncsolasokkal szembeni ellenallo

képessége szazszorosara novelhet6 [74].

A sugarzasra adott valaszuk alapjan a LN mintdk két csoportra oszthatok, ezek kozotti
hataron a koncentracid kis valtoztatadsaval jelentds viselkedésbeli valtozasok figyelhetdk
meg a roncsolasokkal szembeni ellenalld képességben. Ez a hatar a Mg koncentracio
kiiszobérteke. Ez a kiiszobérték kongruens LN esetén 4,5 % adalékolédsi szint felett
mutatkozott. Az litium-niobat infravords abszorpcios spektrumaban a 2,87 pm-nél talalhato

OH" vonalat csak kiiszob alatti LN esetén figyelték meg, a 2,83 um-nél talalhato OH
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vonalat pedig kizarolag kiiszob feletti kristalyok esetén. Ez az OH™ molekulak két csapdazo

oldalara utal.

A kiiszob 1étrejottének okait Sweeney és munkatarsai tartak fel [75]. 3 és 5 % Mg
adalékolasu sztochiometrikus, 0 €s 5 % Mg adalékolasu kongruens és 5 % Mg adalékolast
littum hidnyos kristalyt vizsgaltak. A kristalyok optikai abszorpcids spektrumat vették fel,
85 K homérsékleten. Az adalékolatlan LN kristalyok spektruméban két abszorpcids csucs
jelent meg, 500 ¢és 760 nm-nél. Ezeket az abszorpcios csticsokat az oxigén vakancidknak
tulajdonitottak, az 500 nm-nél talalhatd csucsot a semleges oxigén vakancianak, a 760 nm-

nél talalhato cstcsot a pozitiv oxigén vakancianak.

A 5 %-os adalékolast litium hidnyos és az 5 %-os adalékolasti sztochiometrikus LN
kristalyok eltérd viselkedést mutattak, ami azt sugallta, hogy nemcsak a Mg koncentracio,
hanem a Li vakancia koncentraci6 is befolydsolja a Mg adalékolas kiiszobértékét. A
kiiszob alatti viselkedést mutaté mintak a Mg koncentraciohoz hasonl6 vagy afolotti litium
vakancia koncentracidoval rendelkeztek. Ennek megfelelden a kiiszob feletti viselkedést
csak azok a mintdk mutattak, amelyekben a magnézium ionok szama jelentGsen
meghaladja a litium vakancidk szdmat. Ebbdl arra lehet kovetkeztetni, hogy a

kiiszobkoncentracié a magnézium ionok €s a litium vakanciak szaméanak aranyatol fiigg.

Ennek az osszefiiggésnek a megértéséhez a magnézium adalékolasbol szarmazo
elektronhianyok viselkedését tanulméanyoztadk. A Mg ionok beépiilésére harom lehetdség
van, Li* oldali, Nb" oldali és kozbiilsd helyzetii. A beépiild ionok trigonalis szimmetriat
mutatnak. [76]. Mivel a litium vakanciak magas (tobb mint 3 %) koncentracioban vannak
jelen, a t5ltés kiegyenlitésére Nb* ionok iilnek be a litium helyére (Nb antisite). A Mg®" ion
két vegyértéke miatt a litium oldalan épiil be, a tobblettdltésével kiegyenliti a littum

vakancia toltését [77]. Igy a Mg?* ionok — racshelyhez viszonyitott tobblettoltésiik miatt —
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helyettesitik a Nb" antisite ionokat a litium vakancidk melletti toltés kiegyenlitd szerepben.
Ez azt jelenti, hogy a Mg adalékolas soran a litium vakancia koncentracio allandé marad, a

+ DY . 4 cre 3
Nb™ antisite ionok koncentracioja csokken.

Az adalékolatlan ¢és magnéziummal adalékolt LN  kristdlyhibainak tovabbi
karakterizalasara lumineszcencia, optikai abszorpciés ¢€s elektronspin rezonancia
mértékben adalékolt kristalyoknal egy elektron csapdat jelzé optikai abszorpcios csucsot
figyeltek meg 1200 nm-nél. Az 1200 nm-es vonalnal megfigyelhetd kiisz6b a magnézium
ionok két kiilonboz6 kdrnyezetének 1étezésére utal. A magnézium ionok mindkét esetben a
Li oldalan épililnek be, de kiilonboz6 az Oket koriilvevd racshiba kornyezet. Mig az
adalékolas a kiiszobkoncentraciot el nem éri, a magnézium ionok csak a kornyezetek
egyikét toltik be, amely nem stabil elektron csapda. Ha a Mg koncentracié meghaladja a
kiiszobértéket, a tovabbi ionok a masik kornyezetbe 1épnek be, amely stabil elektron
csapdaként miikodik, és az 1200 nm-es abszorpcids vonalat eredményezi. Ez a kétféle

kornyezet az OH molekulak két csapdazo oldalanak felel meg [74].

Furukawa és munkatarsai a fotorefraktiv roncsolddast, a fotovezetést és a fotogalvanikus
aramot a LiNbO; kristalyok [Li]/[Nb] aranyanak és MgO koncentraciojanak
fiiggvényeként vizsgaltak [79]. A kozel sztochiometrikus LN kristalyok, amelyek [Li]/[Nb]

aranya 0,993, alacsonyabb fotorefraktiv roncsolodast mutattak, mint a kongruens LN

kristalyok.

Az adalékolatlan kristalyok koziil a sztdchiometrikus kristaly roncsolési kiiszobe volt a
legalacsonyabb. Az adalékolatlan sLN kristalyok magasabb fotovezetést és fotogalvanikus

aramsiiriséget mutattak, mint az adalékolatlan cLN kristalyok, emiatt a sztdchiometrikus
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LN igéretesebbnek bizonyul a kongruens lititum-niobatnal nemlinearis optikai

alkalmazasokban.

Mg adalékolassal a roncsolassal szembeni ellenalld képesség négy nagysagrenddel
nagyobb lett. Az adalékolt kristalyok tulajdonsagai a Mg koncentracid kiiszobértékének
kornyékén hirtelen valtoztak meg. A kiiszobérték eléréséhez SLN kristalyok esetén
alacsonyabb magnézium koncentracio volt sziikséges a cLN kristalyokhoz képest,
minddssze 0,78 mol %. Ennél a Mg adalékolasu sLN kristalynal 2 MW/cm? intenzitas
mellett nem volt mérhet6 fotorefrakcido 532 nm-en. A fotorefrakcid jelentds csokkenése a

megndvekedett fotovezetésnek és fotogalvanikus dram csokkenésének eredménye.

A lézerindukalt torésmutaté valtozast és nemlineédris abszorpcids egyiitthatot Z-scan
modszer [80] segitségével vizsgaltak 2002-ben magnéziummal adalékolt cLN és sLN
kristalyokban, MW/cm? intenzitast argon-ionlézerrel [81]. A Z-scan médszer alkalmasnak
bizonyult a magnéziummal adalékolt mintak kvantitativ vizsgalatara, mig adalékolatlan
mintdk esetén kvalitativ mérésekre biztositott lehetdséget. Az 5 mol % Mg tartalmu sLN
kristaly pozitiv torésmutatd valtozast mutatott, ellentétben az adalékolatlan cLN,
adalékolatlan sLN és 5 mol % Mg tartalmti cLN mintékkal. A sztochiometrikus kristalyok

roncsolasi érzékenysége 20-szor kisebbnek bizonyult, mint a kongruens kristalyoké.

A lézerindukalt torésmutatd valtozas eredetét 2003-ban vizsgaltdk meg magnéziummal
adalékolt LN kristalyokban Z-scan modszerrel [82]. A nyalab torzulast okozo lencse hatas
lehetséges okaként felmeriild tobb nemlineéaris optikai effektus koziil kizartdk a Kerr-

effektust. A nyalab alakjat vizsgalo CCD kamera felvételek megmutattak, hogy amikor a

crer
crc

crer
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lézernyalab megtartotta a cirkularis szimmetriat. Elsé esetben negativ, masodik esetben
pozitiv nemlinearitas figyelhetd meg. A negativ nemlinearitds okozdja a fotorefraktiv hatés
(itt a torésmutatd valtozds nem aranyos az intenzitdssal), mig a pozitivé a termooptikai
hatas (a torésmutatd valtozads aranyos az intenzitissal). Az 5 mol % Mg tartalmi cLN
kristalyban tehat a fotorefrakcido a legerdsebb a nemlinearis effektusok koziil MW/cm?
intenzitas esetén. A 2-5 mol % Mg tartalmt sLN kristalyokban a fotorefrakcio eltlinik, itt a

torésmutato valtozas termdlisan indukalt.

A torésmutatd valtozasokat okozo fébb folyamatok természetének karakterizalasara ijabb
Z-scan vizsgalatokat végeztek cLN ¢és sLN kristalyokon 2004-ben [83]. Az infravords
abszorpcids spektrum OH™ vonalat hasznaltdk fel annak eldontésére, hogy az adott Mg
koncentraci6 kiiszob alatti vagy kiiszob feletti [73]. Mivel a kiiszob alatti adalékolasu cLN
kristalyoknal a fotorefrakcié miatt elliptikusan torzult a nyaldb keresztmetszete, ezek a
mintak nem karakterizalhatok kvantitativ médon a Z-scan moddszerrel. Vizsgalatukhoz a
transzmittancidjuk idébeli valtozéasat rogzitették. A kiiszob feletti adalékolasti sLN és cLN
mintdk nem mutattak valtozast a lézersugarzas intenzitdsanak novelésével MW/cm?
intenzitds szintig. A Z-scan vizsgalatokbol és az OH  vonalak eltolodasabol
tulajdonsaga lecsokkent, de még mindig jelen van. 6,1 mol % Mg adalékolas esetén viszont
a fotorefrakcios hatas megsziinik, csakiigy, mint a 0,67 mol % ¢és afolotti Mg adalékolasu
SLN esetén. A fotorefrakcidé kiiszobértéke tehat cLN esetén 5 és 6,1 mol % Mg

koncentraci6 kozott, SLN esetén 0,67 mol % Mg koncentracio alatt van.

A LN magnéziummal torténé adalékolasa a fotorefrakcios hatas csokkentése mellett
alacsonyabb abszorpciot eredményez optikai és THz-es frekvenciatartomanyon egyarant
[10]. Ezért a LN elektrooptikai alkalmazasainak, tobbek kozott a THz keltésnek [59] a

hatékonysaga novelhetd a kristaly magnéziummal torténd adalékolasaval. Az adalékolt LN

20



crer

méréseket hajtottak végre adalékolatlan és Mg-mal adalékolt cLN ¢és sLN kristalyokon
[10]. A vizsgalt LN mintak 0,2 és 0,5 mm vastagsaguak voltak. A kristalyok Mg
tartalmanak értékei cLN esetén 1,2; 6,1 és 8,4 mol %, sLN esetén 0,7; 1,5 és 4,2 mol %
voltak [10]. A sztochiometrikus mintdk 12-13 mol % kalium-oxidot tartalmazé oldatbol
kihazott kristalyok, a kongruens kristalyok Czochralski-technikdval novesztettek voltak. A
magnézium adalékolasa az olvadékba MgO formajaban tortént. A mintdk Mg tartalmat
atomabszorpcios spektroszkopiaval hataroztak meg. A [Li]/[Nb] aranyt az UV abszorpcios
csucs eltolodasabol szamitottak Ki. Ezenkiviil a [Li]/[Nb] arany mas optikai modszerekkel
is mérhetd, tobbek kozott LN Raman- és OH  vonlszélességeinek mérésével vagy
lumineszcencia mérésekkel. Nem optikai mérési modszerei példdul a LN Curie-

hémérsékletének vagy a stirtiségének mérése.

Amint a kristdlyracsba beépiilt Mg ionok koncentracioja novekedni kezd egy LN
kristalyban, a [Li]/[Nb] arany csokken [84]. A Mg beépiiléséneck modjara a kristaly

infravoros spektrumat vizsgalva az OH” molekularezgésének helyébdl kovetkeztettek.

A torésmutatét és az abszorpcids egyiitthatot a 0,4-4,6 THz frekvenciatartomanyon
vizsgaltak tobb kiilonb6zé hédmérsékleten (10, 100, 200 és 300 K). A FIR FT mérések
soran frekvenciafiiggd tavoli infravords transzmissziot vettek fel, a sugarzas elektromos
tere a LN kristalyok optikai tengelyével parhuzamos volt (extraordinarius polarizacid). A
mintak Ny, torésmutatoit a transzmisszid spektrum interferencia vonalaibol hataroztdk meg

a frekvencia és a hdmérséklet fliggvényében, a kdvetkezd egyenlet segitségével:

c
m L 2dn,,, 2

ahol m az interferencia rendje, v egy maximumhoz tartozo6 frekvencia, d a mintavastagsag

egy adott héomérsékleten, ¢ a fény vakuumbeli terjedési sebessége. Az abszorpcids
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egyiitthatd spektrumokat a kisimitott transzmisszié gorbébdl szamitottak ki a Fresnel-

veszteségek figyelembevételével [10].

A szamitott extraordinarius torésmutatd értékek n =~ 5 koruliek voltak, és a frekvencia
novekedésével monoton ndvekedést mutattak. A homérséklet csokkentésével a torésmutatd
értékek csokkentek, a korabbi eredményekhez hasonléan [85]. A 3. abra mutatja az
adalékolatlan cLN és sLN kristalyok extraordinarius torésmutato értékeit a frekvencia és a
hémérséklet fliggvényében. A sztdchiometrikus mintak torésmutato értékei 6-8 szazalékkal
kisebbek, mint a kongruenseké mindegyik homérsékleten és frekvencian. Ez a kiilonbség a

lathat6 tartomanyon mért megfeleld kiilonbségekhez képest hatszor akkora [86].

Extraordinarius polarizacié
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3. abra Az adalékolatlan cLLN és sLN kristalyok FIR FT mérésekkel meghatarozott extraordinarius
torésmutatoi a frekvencia és a homérséklet fliggvényében

A torésmutatohoz hasonléan az abszorpcids egyiitthatd is monoton novekedést mutatott a
frekvencia fliggvényében, és a homérséklet csokkentésével csokkent (4. abra). Ez a
frekvencia- és homérsékletfiiggés Osszhangban van a korabbi eredményekkel [87].
Adalékolatlan kristalyok esetén a sztochiometrikus mintak abszorpcios egyiitthato értékei

alacsonyabbak a kongruens kristalyokénal.
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Extraordinarius polarizacio
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4. abra Az adalékolatlan cLN és sLN kristalyok FIR FT mérésekkel meghatarozott extraordinarius
abszorpcios egyiitthatoi a frekvencia és a homérséklet fiiggvényében

Mivel a LN magasabb THz-es frekvenciakon jelentdsen abszorbeal, a mérések
szempontjabol eldnydsebbnek bizonyultak a vékonyabb, 0,2 mm-es mintak. Ezek
abszorpcios egylitthatd és torésmutatd spektrumai magasabb frekvenciakon is értékelhetd
eredményeket mutattak. Azonban a mintak hatardld lapjai nem voltak parhuzamosak, a
feliiletitk enyhén gorbiilt volt, emiatt lencsehatds Iépett fel, ami a mért abszorpcios

egyiitthaté értékekben atlagosan 10-20 cm™ mértékii bizonytalansagot okozott.

A magnéziummal adalékolt kristdlyokat FIR FT spektroszkopidval vizsgilva az
extraordinarius torésmutatokra kapott értékek szintén 5 koriiliek (5. abra). A magnézium

koncentracid novelésével a torésmutatd értékek minden vizsgalt homérsékleten és

crer

koncentracio).
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Extraordindrius polarizacio
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értékeit mutatja a frekvencia fliggvényében. Az abrardl leolvashatd, hogy a legalacsonyabb

abszorpcids egyiitthatoji minta az adalékolt sLN és cLN kristdlyok esetén is a

kiiszobkoncentraciohoz kozeli Mg tartalmu kristaly a 2-3 THz kozotti frekvencidkon. Ez

sztochiometrikus kristalyoknal a 0,7 mol %, kongruens kristalyoknal a 6,1 mol % Mg

crer

A kiiszobtdl tavolodva az abszorpcids egyiitthatd értékek

fokozatosan novekednek a magnézium koncentracid kiiszobtdl vald tavolsaganak

fliggvényében.
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Osszehasonlitva a kiiszobhdz kdzeli Mg adalékolast SLN és cLN kristalyok abszorpcios
egyiitthatojat, a sztochiometrikus mintaké joval kisebb, mint a kongruenseké. Az
abszorpcids egyiitthatd érték tovabbi csokkentésének modja a minta hiitése. A 0,7 mol %
sLN kristaly abszorpcios egyiitthatoja példaul 3 THz frekvencian 300 K hémérsékleten

133 cm™, 10 K hémérsékleten 14 cm™, ami kozel egy nagysagrend csokkenés.

A THz-es alkalmazasok szempontjabol az eredmények alapjan a kiiszébhoz kozeli (0,7
legalkalmasabbnak. A LN THz-es abszorpcidjanak minimalizalasa érdekében a Mg
adalékolas koncentracioja és az abszorpcid kozotti 0sszefliggés tovabbi vizsgalatara van
sLN ¢és THz kristdlyokon a 0,2 - 2 THz frekvenciatartomanyon. A vizsgdlataim

eredményérdl részletesen a Tudomanyos eredmények fejezetben lesz szo.

1.3. A TeO, alkalmazasa a terahertzes tudomanyban

Sotome és munkatarsai allitasa szerint [43] a TeO, nagy nemlinearis optikai egyiitthatoval
(0,59 pm/V) rendelkez6 anyag [88], ezért a korabbi nemlinearis alkalmazasokon [89] kiviil
igéretes a THz-es alkalmazasok szempontjabol is. THz-es tartoménybeli lineéris optikai
tulajdonsagai alapjan alkalmas lehet THz kelt6 vagy THz-es spektroszkopiai berendezések
optikai elemeinek anyagaként is. Mas nemlinearis anyagokhoz képest azonban a
nemlinearis optikai egylitthatdja joval alacsonyabb, valdsziniileg ez okozta, hogy elsdként
csak 2014-ben allitottak el6 a-TeO, (paratellurit) kristalyban terahertzes sugarzast [43]. A
THz keltés a paratelluritban koherens optikai fonon keltéssel valosult meg, a kristalyt egy

800 nm hulldmhossza femtoszekundumos 1ézerimpulzussal megvilagitva.
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Az TeO, kristalyban keletkez6 THz-es impulzusok elektromos terét alacsony
hémérsékleten novesztett GaAs (LT-GaAs) detektoral monitoroztak, amely elé egy wire
grid polarizatort tettek. A mért impulzusok egyciklustiak és ~0,3 ps szélességiiek voltak. A
THz-es sugarzas spektrumanak vizsgalatahoz az id6beli térerésség fiiggvény Fourier
transzformaltjat vették. A frekvenciatérbeli feloldast 0,01 THz-nek becsiilték a mérés

idéablakanak 100 ps-os szélességébdl.

Az o-TeO; kristalyban torténd THz keltés hatasfokdnak meghatarozasahoz egy kozismert

THz emittert, a cink-telluridot hasznaltak referencia mintaként. Azonos kisérleti

cre

kristalyban keletkez6 THz-es impulzusok idébeli lefutasat is. Az o-TeO, kristalyban
keletkez6 THz-es impulzusok amplitaddja koriilbeliil 1/300 része volt a ZnTe kristalyban
keletkezonek. E kiilonbség oka egyrészt az a-TeO, és a ZnTe kristalyok masodrendii
nemlinearis optikai egyiitthatoja kozti kiilonbség (az a-TeO; kristalyé 0,59 pm/V [88], mig

a ZnTe kristalyé 50-120 pm/V), masrészt eltéré THz keltési hossz a két anyagban.

1.4. A TeO, kristaly tulajdonsagai

A tellir-dioxid haromféle kristalyformaban létezhet, egy D;; ortorombos (tellurit) és két
tetragonalis: D, (paratellurit), D} (rutillal izomorf) [90]. Ezek koziil a paratellurit az,

amelyik a legnagyobb mennyiségben elballitott [91]. A paratellurit a 0,33-6,5 um
tartomanyon atlatszo, erés pozitiv kettdstoréssel, emiatt torésmutatd értékek ordinarius
polarizacio esetén kisebbek, mint extraordinarius polarizacié esetén (0,589 pm

hullimhosszii sugarzasra n, = 2,274, n. = 2,43) [91]. Egytengelyi anyag, a
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kristalyszerkezetében nincs inverzids centrum [92, 93]. A paratellurit optikai aktivitast
mutat az optikai tengely mentén, amit Liebertz fedezett fel 1969-ben [91]. A kristalyon az
optikai tengely mentén athalado fény polarizacidjanak szoge ~48,5°/mm szoggel fordul el

800 nm hullamhosszt megvilagitd sugarzas esetén.

Nagy akusztooptikai egyiitthatéjanak koszonhetden [94] akusztooptikai hangolhatd sziirdk,
modulatorok és eltéritok alkotéelemeként hasznéljak lathatd frekvenciatartomanyon.
Alkalmazhat6 az orvosi diagnosztikaban, a bioldgiai és az asztrofizikai kutatasban fontos
multispektralis spektroszkopidban alkalmazott akusztooptikai eszkozokben, tovabba
alkalmazhatd kettdés tor6 prizmaként az UV tartomanyban [95]. A TeO; pozitiv
kettostorésének fazisilleszthetosége és akusztooptikai tulajdonsdgai miatt az anyag
alkalmazhaté Q-kapcsolokban és a Nd:YAG lézerek altal sugarzott hullamhossz

tartomanyon frekvenciakétszerezésre [93].

A TeO, alkalmazhatoé fotonikus kristaly szalak anyagaként is [96]. A leggyakrabban
hasznalt szilicium alapt fotonikus kristaly szalakkal szemben a TeO, alapu szalaknak
szamos elényos tulajdonsaga van, példaul a nagyobb értéki torésmutatd, a nagymértéki
infravords transzmisszio, az optikai nemlinearitds €s a tobbi oxid alapu liveghez képest
alacsony fonon energia [97]. Az «-TeO, ferroelasztikus tulajdonsagot is mutat. Az
anyagban terjed6 akusztikai hullamok Kis terjedési sebessége miatt a ferroelasztikus

anyagok koziil a paratellurit a legjobb akusztooptikai anyagok k6z¢ tartozik [98].

Az akusztooptikai alkalmazasokon [99] kiviil az a-TeO, tulajdonsagai piezoelektromos
[100], és nemlinearis optikai [89] alkalmazasokat tesznek lehetévé. Ha egy nem
centroszimmetrikus kozeget femtoszekundumos lézerimpulzussal megvilagitunk, akkor
pikoszekundum alatti idOtartamu, tranziens nemlinedris Py polarizacio keletkezik. Ez

terahertzes hulldmok kisugarzasat eredményezi.
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A paratellurit masodrendii nemlinedris optikai szuszceptibilitds tenzoranak nem nulla

) 2 _ () _

elemei a y = —Xayz = —)(J(é)y [101]. fgy a Pyn. nemlinearis polarizacié a

yzx = nyz

kovetkezbképpen irhato fel a d nemlinearis optikai egyiitthato tenzor felhasznalasaval:

-d, 0 ‘ 3

Z'U

z

Il

™

o
o O O
o O O
o O O

ahol & a vakuum permittivitasa. Az E,, Ey, E; komponensek a femtoszekundumos

l1ézerimpulzus elektromos terének X, y és z komponensei.

1972-ben Chemla és munkatarsai egy Nd:YAG 1064 nm hullamhosszu sugarzasanak
frekvencia kétszerezését figyelték meg paratellurit kristdlyban, és megmérték a kristaly

nemlinearis egyiitthatd tenzoranak egyetlen nem nulla elemét (di4 = 0,59 pm/V) [88].

Singh ¢és munkatarsai a masodharmonikus keltési egyiitthatot az @-SiO, dig
egylitthatojahoz viszonyitva hataroztak meg,
d°: =(1.9+0.2)d%%% =(0.69+0.08)-10 *m/V. A  paratellurit  nagymértékii
diszperzidjat figyelték meg, 0,532 és 1,064 um kozott ~0,1 értékiinek mérték [101]. A
TeO, torésmutatd diszperzidjanak kimutatdsara a torésmutatot a 0,47-1,15 um
hullamhossztartomanyon mérték meg [101]. A mért adatokra Sellmeier-egyenleteket
illesztettek, igy kovetkezd, a mikrométerben mért A hulldmhossztol fiiggd diszperzios

relaciot kaptak:
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3.70884°

n’-1= 4
° 7 (42 -0.038575) “
g 4.3252 12 5)

¢ (22 —0.040959)

Masodharmonikus keltés esetén az alaphrmonikus nyalab, amelynek hullamvektora &
szoget zar be a kristdly optikai tengelyével a kovetkezd nemlinearis polarizacioval

rendelkezik:
Pu = d14E2 sin 2(9 - ,0) (6)

ahol p az Gn ,,walk-off” szog. Az effektiv nemlinearis egyiitthaté az optikai tengelyre
merdlegesen terjedd nyaldbok esetén eltlinik. A paratellurit kristaly nagy kettdstorése miatt
a mintat 0gy célszerii kialakitani, hogy az optikai tengely a kristaly lap sikjaban legyen. A

kristaly abszorpcidja alacsony az alap- és a masodharmonikus hullam esetén is [88].

Szobahdmérsékleten az elektrooptikai egyiitthatd tenzor egyetlen nem nulla elemét
r, =—0.76(i 0.19)-10‘12mN értékiinek mérték [102]. Extraordinarius polarizacio esetén

3

ez An, =—1,;E,n%/2=8.3-10° mértékii effektitv torésmutatovaltozast okoz, ahol E, a kiils§

elektromos tér <100> iranyu komponense, N, az effektiv ordinarius torésmutato.

A tetragonalis D; strukturaju paratellurit anyagi paramétereinek meghatdrozasahoz tdbbek
kozott Raman spektroszkopiai vizsgalatokat végeztek 85 és 295 K hémérsékleteken [90].
Az o-TeO; elemi cellajat alkoto 4 TeO, molekula 36 racsrezgése a kovetkezOképpen
oszlik meg a kiilonb6z6 fonon modusok kozott: 4A; + 5A; + 5By + 4B, + 9E. Ezek koziil az
1A, + 1E tartalmazza az akusztikai modusokat, a szinglet A, modusok infravords aktivak
extraordinarius sugar esetén, a duplet E modusok infravords aktivak ordinarius sugar

esetén. Az A, rezgési modus kivételével az Gsszes Raman aktiv [90]. A paratellurit fonon
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spektrumat az anyag infravoros reflektivitdsanak vizsgalatdval megfigyelve azonositottak
az ordinarius sugar esetén aktiv nyolc E és az extraordinarius sugar esetén aktiv négy A,

fonon modust 295 és 85 K hdmérsékleteken [103].

1976-ban Durand és munkatarsai infravords reflexios spektroszkdpiaval mérték meg a
paratellurit 4 A, és 8 E fonon médusanak frekvenciajat [104]. Az A, modusok 2,73; 7,74,
10,2 és 18,15 THz frekvencidkon, az E modusok 3,6; 6,48; 6,6; 9,3; 10,68; 11,34; 19,65 és
23,1 THz frekvencidkon voltak megtalalhatok. Ezek az értékek dsszhangban vannak mas
kutatok eredményeivel is [90, 103]. A paratellurit 6sszes optikai fonon modusa Raman-
vagy infravords aktiv a modus szimmetria miatt, ezért Raman- és infravords

spektroszkopiai mérések kombinaciojaval teljesen meghatarozhatok [105].

A paratellurit THz-es abszorpcios egyiitthatojanak és torésmutatdjanak meghatarozasahoz
Sotome ¢és munkatarsai FIR FT spektroszkopidval reflexios spektrumot és THz-TDS
a-TeO; kristalyokon extraordinarius (E“ || [001]) és ordinarius polarizacio (E“||[110])

esetén [43].

A THz-TDS méréshez egy 800 nm kozponti hulldmhosszi, 80 MHz ismétlési frekvencidj,

100 fs impulzushosszi Ti:Al,O3 l1ézert hasznaltak. A THz-es emitter egy 0,5 mm vastag

detektorral mérték meg. A mért transzmisszids spektrumokbdl meghataroztdk az
abszorpcids egylitthatd és torésmutatd spektrumokat mind ordinarius mind extraordinarius
polarizacio esetén. A THz-TDS mérések a-TeO, nagy THz-es abszorpcidja miatt 2 THz

alatti frekvencidkon mutattak eredményt.

A THz-es anyagi paraméterek meghatarozasa az 1,2 - 21 THz frekvenciatartomanyon a

mért FIR FT reflektancia adatok (7. abra) vizsgalataval tortént [43].
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7. abra A FIR FT spektroszkopiaval meghatarozott reflektancia értékek [43]

A 7. abran lathato spektrumhoz hasonld FIR FT reflektancia gobékbol a Kramers-Kronig
relaciéval Osszhangban 1évé torésmutatd és abszorpcids egylithatd spektrumok [106]
kinyerésére vonatkoz6 algoritmus a [107] hivatkozasban talalhatd. Sotome és munkatarsai

ennél specialisabb modszert alkalmaztak, a komplex dielektromos alland6 & (v) valos és

&(v) képzetes részét N db Lorentz oszcillator kompozicidjaként kozelitették:

N f2(2 2
)=o)+ S 0
£ v)=Y ©

ahol 8(00) a nagy frekvenciaju dielektromos allando, y; a csillapitasi tényezd, v, a
kozponti frekvencia és f, az oszcillator erésség. Ordinarius polarizacio esetén a 8 db E

modus aktiv, igy itt N = 8 Lorentz oszcillator 6sszegeként all el a dielektromos allando,
mig a négy aktiv A mdodust extraordinarius polarizacié esetén N = 4. Az Lorentz-illesztés
paramétereit az 1. tablazat tartalmazza. A paraméterek segitségével meghatarozhato
dielektromos allandé fliggvényekbdl szadmitottdk ki az abszorpcids egyiitthatdo és a

torésmutatd fliggvényeket az 1,2-21 THz frekvenciatartomanyon. A kiszamitott
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abszorpcids egylitthatd és a torésmutatd fliggvényeket a 8. abra mutatja a 0,7-21 THz

frekvenciatartoméanyon.

Reprezentdcié | Modus i Polarizacio vi (THz) | i (THz) f
1 3,660 0,111 0.654

2 5,314 0,155 6,958

3 6,400 0,361 2.404

E 4 Ordinarius 9,052 0,310 4,181
0 9,797 0,495 0574

6 11,730 1,064 0,071

! 18,830 0,561 1,655

8 22,930 0,498 0,184

1 2,534 0,15 9,436

Az 2 Extraordinrius 7,804 0,375 0,659
3 9,652 0,306 3.760

4 18,140 0,685 2.873

1. tablazat Az o-TeO, Lorentz-illesztési paraméterei. Az &oo) allando értéke &goo) = 5,25
ordinarius, &) = 5,38 extraordinarius polarizacid esetén [43].
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8. abra Az -TeO, dielektromos allanddjanak Lorentz-oszcillatorokkal vald kozelitése alapjan

szamitott torésmutato (a, C) és abszorpcids egyiitthatd értékek (b, d) ordinarius és extraordinarius

polarizacid esetén a frekvencia fliggvényében a 0,7-21 THz frekvenciatartomanyon [43]

10000 -

Abszorpciés egyiitthato (cm™)
Abszorpcios egyiitthaté (cm™)

2,5 THz alatti frekvencian mind az abszorpcids egyiitthatd, mind a torésmutatd értékek

monoton ndvekedtek a frekvencia fliggvényében, azonban nagyobb frekvencidkon az
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abszorpcids egyiitthatd spektrumokban csucsok jelentek meg mind ordinarius mind
extraordinarius polarizacié esetén. Az abszorpcids egyiitthatdo spektrumban ordinarius
polarizacio esetén (o) 3,66 THz frekvencian jelent meg az elsé csucs, extraordinarius
polarizacio esetén () pedig 2,58 THz frekvencian. Az «, spektrum csucsai az E fonon
modusoknak, az o spektrum csucsai az A, fonon modusoknak felelnek meg. Mivel az A,
fonon modus nem Raman aktiv, a Raman spektroszkopiai vizsgalatokkal nem lehetett
Kimutatni, azonban az E moédusnak megfeleld abszorpcios egyiitthatdo cstcs helyén a

Raman spektrumban is csucs jelent meg.

A dielektromos 4llandd Lorentz-oszcillatorokkal vald kozelitése alapjan kiszamitott
abszorpcids egyiitthatd ¢és a torésmutatdo fliggvényeket a 0,2 - 2 THz
frekvenciatartomanyon, a Sotome ¢és munkatarsai altal THz-TDS moddszerrel mért
adatokkal egyiitt dbrazolva (9. abra) latszik, hogy az illesztett adatok nem pontosan
illeszkednek a mért adatokhoz. Ennek az eltérésnek oka, hogy az illesztést a FIR FT
reflektancia mérés adataira végezték el, amely 2 THz alatti frekvencidkon a THz-TDS

modszerhez képest kevésbé megbizhatd adatokat szolgaltat [108].

A pontos anyagi paraméterek meghatarozasahoz sziikséges a THz-TDS meérésekkel nyert
adatok pontossaganak ellendrzése ujabb mérésekkel, és 1), a mérési adatokkal a 0,2 - 2
THz tartomanyon 1is Osszhangban 1év0 illesztett fliggvények paramétereinek

meghatdrozasa.
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9. dabra Az o-TeO, dielektromos allandojanak Lorentz-oszcillatorokkal valo kozelitése alapjan
szamitott, és a Sotome és munkatarsai altal THz-TDS mérésekkel meghatarozott térésmutato (a, )
és abszorpcids egylitthatd értékek (b, d) ordindrius és extraordinarius polarizacid esetén a
frekvencia fliggvényében a 0,2 - 2 THz frekvenciatartomanyon
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2. Célkitiizések

A litium-niobat és a tellur-dioxid kristalyok igéretesek a THz keltés és THz-es
alkalmazasok szempontjabol a megvilagitas hatasara benniik lejatszodo elektrooptikai
folyamatok miatt. Emiatt fontos megismerni az abszorpcios egyiitthatojuk és
torésmutatojuk értékeit a THz-es frekvenciatartomanyon. Az anyagi paraméterek
ismeretében lehetové valik az alkalmazasukhoz sziikséges berendezések tervezése és
anyagi tulajdonsagaik optimalizalasa. Doktori munkam {6 célja a TeO,, az adalékolatlan és
magnéziummal adalékolt LiNbOj3; abszorpcids egyiitthatdjanak és torésmutatdjanak

meghatarozasa volt a 0,2-2 THz frekvenciatartoméanyon.

A litium-niobat abszorpcios egylitthatdo és torésmutatd spektrumai Mg adalékolassal
valtoznak. A THz-es abszorpcid — alkalmazasok szempontjabol kedvezd — csokkenését
eredményezi a magnéziummal torténd adalékolds kongruens és sztochiometrikus LN
adalékolt cLN és sLN kristalyokon extraordinarius polarizacido esetén végzett FIR FT
vizsgalatok a LN:MgO kompoziciok koziil a THz keltésre leginkabb alkalmas, minimalis
abszorpcidju kristalynak a fotorefrakcios kiiszob kornyéki adalékolasu, 0,7 mol % Mg
koncentracioji sLN kristalyt mutattak [10]. Azonban ezek a vizsgalatok bizonytalan
eredményeket adtak a 0,2 - 2 THz frekvenciatartomdnyon, mivel a vizsgalt mintak hatarol6
feliilete gorbilt volt, az emiatt fellépd lencse hatas befolyasolta a mérési eredményeket.
Ezenkiviil a FIR FT modszer jel/zj aranya 2 THz alatt jelentdsen lecsokken, ezért ez a
moddszer ezen a frekvenciatartomanyon kevésbé megbizhatd. E bizonytalansdgok miatt az
adalékolt litium-niobat Mg koncentracioja €s abszorpcidja kozotti Gsszefliggés tovabbi
vizsgélatara van sziikség, ¢és a kiilonb6zé Mg adalékolasti sSLN és cLN kristalyok pontos

abszorpcids egyiitthatd és torésmutatd értékeinek megismerésére alacsonyabb (2 THz
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alatti) frekvencidkon is. Ezért célul tiztem ki a FIR FT modszerrel vizsgalt mintakkal
azonos olvadékbol eldallitott, allandé mintavastagsagu cLN és sLN mintdk abszorpcios
egylitthatd és torésmutatd spektrumainak pontos meghatdrozasat THz-TDS moddszerrel a
0,2 - 2 THz frekvenciatartomanyon, €s a THz-es alkalmazasokhoz optimalis LN:MgO
kompozici6 megtalalasat az extraordinarius polarizaci6 mellett ordinarius polarizacio
esetén is. A THz-TDS modszerrel kinyerheté adatok segitségével lehetdvé valik a THz

keltésre leginkdbb alkalmas LN:MgO kompozicidé megtalélasa.

A tellur dioxid THz-es torésmutatdjanak és abszorpcids egyiitthatojanak meghatarozasara
végzett korabbi vizsgalatok soran FIR FT reflexios spektroszkopiai mérések adataira a
komplex dielektromos allandd6 N db Lorentz-oszcillator kompozicidjaként torténd
kozelitése alapjan szamitott reflektancia spektrumokat illesztettek mind ordinarius mind
extraordinarius polarizacié esetén [43]. A vizsgalatok soran THz-TDS transzmisszios
méréseket is végeztek, ezek torésmutatd és abszorpcids egyiitthatdo adatai azonban a
Lorentz paraméterek segitségével kiszamitott torésmutatd és abszorpcids egyiitthato
spektrumokra kévéssé illeszkedtek a 0,2-2 THz frekvenciatartomanyon. Annak érdekében,
hogy a THz-es alkalmazasokhoz sziikséges pontossaggal meghatarozhatdak legyenek a
torésmutato és abszorpcids egyiitthatd fliggvények a Lorentz paraméterek segitségével 0,2-
2 THz frekvenciatartomanyon, célul tliztem ki a kordbbi THz-TDS mérésekkel nyert
adatok pontossaganak ellendrzését ijabb THz-TDS mérésekkel. Ezenkiviil célom volt 0j, a
mérési adatokkal a 0,2 - 2 THz tartomanyon is dsszhangban 1év0 illesztett fliggvények

paramétereinek meghatarozasa.
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3. A vizsgalati modszer

3.1. Az elrendezés: Tera K8 (Menlo Systems) spektrométer

A Kkisérleteimhez a PTE Fizikai Intézetében talalhaté Tera K8 linedris terahertzes
spektrométer hasznaltam, amelynek elrendezését a 10. abra mutatja.

7 - . 2 \Wa
Je@ TERAS-1
L'|_ ] THz Detector
Delay Line 5 \
A2 M4

i =
Fast and Slow L/;‘\ﬁ

1 TERA8-1
Iij‘_l THz Emitter
]

N F 3

T-Light 780
fs fiber laser 4

10. abra A TERA K8 terahertzes spektrométer elrendezésének sematikus rajza
(www.menlosystems. com)

A spektrométerben impulzus lizem, szélessavu THz-es sugérzast keletkezik. A THz-es
impulzusokat keltd 1ézerimpulzusok forrasa egy femtoszekundumos impulzusokat
eléallito, 100 MHz ismétlési frekvenciaji szallézer. A 1ézerbdl kilépd nyaldbot egy
nyalabosztd két részre osztja, az egyik része a THz-es emitterbe, a masik a detektorba
érkezik. Az emitterbe érkezd lézernyaldb fogja kelteni a THz-es sugéarzéast (pumpa
impulzus), a detektor fotovezetd antennaba érkezd pedig kapuimpulzusként szolgal a THz-
es impulzus detektalasahoz. A spektrométer két aganak optikai Gthossza egyenld, emiatt az

emitterbdl kilép6é THz-es impulzus és a kapuimpulzus egy iddben érkezik a detektorra.

Az emitter és detektor ugyanaz a fotovezetd antenna. Miikodésiik azon alapul, hogy a

félvezetdk  vezetOképessége megvilagitds hatdsdra megnovekszik. A  TERAS
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spektrométerben a fotovezetd antennak alapja alacsony hémérsékleten ndvesztett GaAs,
amely 800 nm hulldmhosszi femtoszekumdumos impulzusokkal gerjeszthetd. Ilyen
impulzusok Ti:zafir 1ézerekben vagy az erbium szallézerekben keletkezé impulzusok

frekvencia kétszerezésével allithatok eld.

Az emitter antenndban 35 V nagysagu kiilso fesziiltség alkalmazasaval az antenna polusai
kozott elektromos tér jon 1étre. Az antennara es6 optikai femtoszekundumos 1ézerimpulzus
hataséra elektron-lyuk péarok jonnek létre. Ezek a toltéshordozok az antenna polusai kozti
elektromos tér hatasara gyorsulni kezdenek, fotodram jon létre. A toltések gyorsulasa miatt
elektromagneses sugarzas keletkezik. A keltett sugarzas elektromos tere aranyos az 6t keltd

a fotoaram terének idébeli derivaltjaval, rovid, szélessavi THz-es impulzusok jonnek 1étre.

A detektor emitterrel egyez6 antenna, itt a kelté mechanizmus forditottja jatszodik le. A
detektorra érkezd optikai impulzus elektron-lyuk péarokat kelt a félvezetdben. Ha ezzel egy
idében THz-es impulzus is érkezik a detektorba, akkor a t6ltéshordozok mozgasba jonnek,

¢s az antenna polusain elektromos fesziiltség jon 1étre.

Az emitter antenndbdl kilépd THz-es sugarzas elsdként egy szilicium alapi hemiszférikus
gyljtélencsén halad keresztiil, amelynek szerepe az antenndban keletkezett, erdsen
széttarto THz-es sugarzas divergencidjanak csokkentése. Innen két polimetilpentén (TPX
polimer) gytijtdlencsére keriil, amelyek koziil az elsé szerepe a THz-es nyalab kollimalasa,
a masodik szerepe a mar parhuzamositott sugarak fokuszaldsa a mintara. A fokuszpontba
helyezett mintan athaladva két polimer- és egy szilicium alapt gylijtélencse ismét

kollimélja és a detektorra fokuszalja a sugarzast.

A spektrométer masik dgaban halado 1ézerimpulzus egy optomechanikai késleltetd
egységen halad keresztiil, ami biztositja az egymas utani kapuimpulzusok idobeli késését

az emitterre esd lézerimpulzushoz képest. Ennek koOszOnhetden az egymds utan a
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detektorra érkez6 THz és kapuimpulzusok kozti idokiilonbség folyamatosan névekszik. A
késleltetd egység egy motorikus eltolora szerelt tiikor, amelyrdl visszaverddve jut a
kapuimpulzus a detektorba. A motorikus eltolo linedris transzlacios egység, egy 1épése 78
fs idobeli késésnek felel meg. A maximalis késés a mérni kivant idétartamnak megfeleléen
tetszOlegesen beallithatd a miiszeren legfeljebb 300 ps-ig, ez az idétartomany lesz a mérés
id6ablaka. A késleltetd egység az idobeli késést 0-tol a beallitott maximalis késésig allandod
1épéskozzel, linearisan valtoztatja. Minden Iépés utan a kapuimpulzussal bekapcsolt
detektor rogziti a mért térerdsséget. Ily modon a teljes mérési idéablakban a THz-es

impulzus elektromos térerésségének e(t) idobeli fliggvényét kapjuk (11. abra).

A detektorbol érkezo jelet lock-in erdsitével mérjiikk meg. Méréseim soran legtobbszor 62,5
ps-os idGablakot hasznaltam, ez 800 mérési pontnak felel meg. A mérés idGtartama a
mérési pontok szamaval aranyos, 800 mérési pont esetén 7,5 perc. Az idobeli késleltetd
egység 1épéskoze altal meghatarozott 78 fs a spektrométer idébeli feloldasa. A keltett THz-

es sugarzas savszélessége 3 THz feletti.

-1 1 1
0 10 20 30

1dd (ps)

11. abra A spektrométer emittere altal THz-es impulzus elektromos térer6sségének idobeli
fliggvénye.
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3.2. Adatfeldolgozas

A vizsgalt minta anyagi paramétereinek meghatarozasahoz sziikséges egy referencia mérés
(amely a minta nélkiili térben athaladé THz-es impulzus id6beli lefutasat adja) és a mintan
athalado THz-es impulzus idébeli alakjanak mérése (12. abra).

2 T T T

—— Referencia
- — Minta

[N
T
1

e(t) (a. u.)

o

— \,

1d6 (ps)

12. abra A referencia és a minta idobeli jele

E két méréssel kapott térerésség ido fiiggvényeket az adatfeldolgozas soran elsOként
spektralis térerdsség értékek, vagyis frekvenciafiiggdé amplitido (13.a abra) és fazis (13.b
abra) adatok szamithatok ki. A minta nélkiili és a mintan athaladé THz-es impulzus idébeli
jelébél — a minta THz-es sugarzasra gyakorolt hatasa miatt — két eltéré spektralis
térersség fliggvényt kapunk. Ezek Gsszehasonlitasabol hatarozhatok meg a minta anyagi
paraméterei (példaul az abszorpcids egyiitthato és a torésmutatd) a frekvencia
fliggvényében. A spektralis feloldas a mérés iddablakatol fligg. Négyzetes iddablakot
tekintve, eltekintve a tranziens jelenségek apodizacioés hatdsatol t = 62,5 ps mérési
id6tartam esetén a spektralis feloldas Af = 1/t = 16 GHz.

A Fourier transzformacid elvégzésére és a frekvenciafiiggd abszorpcios egyiitthatd és
torésmutatd eértékek kiszdmitdsdra a Menlo Systems altal gyartott TeraMat szoftver

alkalmazhat6 olyan homogén planparalel mintdk esetén, amelyek megfeleld
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mintavastagsagiiak ahhoz, hogy a minta falair6l a tobbszorésen visszaverddott, a

detektorba jutd impulzusok kiviil essenek a mért idéablakon.

12 T T T O T T T T T T
—— Referencia N
N
10 @) - - Minta E () S
\
-200 N b
\o 8 T S ~
ko] ~
=) R} b ~
S 6 1 &-400 S .
£ . "
4 i N
- S ~
-600 - Referencia s b
2h b - = Minta S
= = ~
0 L -800 L L L L L N
0 1 2 3 0 1 2 3 4 5 6
Frekvencia (THz) Frekvencia (THz)

“y ey

fazis értékek a frekvencia fliggvényében

Vékonyabb mintak esetén viszont — mikor a tobbszordsen reflektalt jelek a mintan athalado
impulzus id6tartaman beliil érkeznek a detektorba, igy a kiilonbozo jelek fedésbe keriilnek
egymassal — ez a szoftver nem alkalmazhat6 az anyagi paraméterek kinyerésére.
Tobbrétegli struktardk esetén szintén nem alkalmazhatd, mivel az ilyen esetekben
Osszetettebb kiértékelési algoritmusokra van sziikség [109-113]. Ezek 1ényege a mért jel
frekvenciatérbeli visszaépitése a reflexiok figyelembevételével. Ezt a modszert is
alkalmaztam TeO, kristaly THz-es abszorpcios egyiitthatdjanak ¢s torésmutatojanak

meghatarozasara, errdl részletesebben a Tudoméanyos eredmények fejezetben lesz szo6.

3.2.1. Homogén planparalel mintak adatainak feldolgozasa reflektdlt impulzusok nélkiil

A homogén planparalel mintan athalado, visszaverédés nélkiil a detektorba jutd impulzus
térerdsségének meghatarozasahoz a minta elsd €s hatsé falanak transzmissziojat €és a minta
anyaganak abszorpciojat kell figyelembe venniink (14. 4abra). Ha a kiilsd kozeg
abszorpcidjatol eltekintiink, a mintaba belépd THz-es nyalab Eg térerésség amplitudoja

megegyezik a referencia mérésbol kapott térerdsséggel. E; a minta elsé falan
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visszaverddd, E; a minta elsé falan athalad6 sugarzas térerdssége, amelyek a kovetkezd

modon szamithatok ki [109]:

Eg:Eo'R01:Eo'~ = (9)
L+ Ny
, 2n,
Eo = Eo ‘T01 = Eo ] +%0 (10)

ahol fi, a kozeg, M =n, —ix; a minta komplex térésmutatdja, k; az extinkcios egyiitthato,

R,; a Fresnel reflexios, T, a transzmisszios egyiitthatok.

Ny n Mo
EO
> E]_
EO” E'
E'| Ex

14. abra Az ng térésmutatoju kozegbe helyezett n; térésmutatdji és d vastagsaghi homogén
planparalel minta elsd és hatso falairdl visszaverddo és a mintan athaladd 1ézernyalabok elektromos
térerdsségei.

A mintaba belépd E; térerdsségii sugarzas a mintaban abszorbealddik, a hatso falahoz E;
térer6sségii nyalab érkezik, melynek értéke [109]:

E, =E,-P(R,,d)=E,-exp(-iwn,d/c) (11)
ahol P a terjedési egyiitthatd, @ a lézerimpulzus korfrekvenciaja d a mintavastagsag, ¢ a
vakuumbeli fénysebesség. A minta hats6 falan torténd reflexio és transzmisszido a
megfeleld értékek (9) és (10) egyenletekbe helyettesitésével szamithato, igy a kilépd

nyalab E; térerésségének értéke:
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an,m,

E.=E,-— o -exp(-iond/c 12
ki 0 (ﬁo N ﬁl )2 Xp( 1 ) ( )
Ebbdl a mintara jellemzo atviteli fliggvény:
E. 4n, M, .
H="¥=_ "1 _.exp(-ioid/c 13
EO (ﬁo " ﬁl )2 Xp( 1 ) ( )

A mintat koriilvevo kozeg legtobbszor levegd, ennek torésmutatoja i, =n, =1. Az atviteli
fiiggvény elsé tényezdjében a minta torésmutatdja M, =N, értékkel kozelithetd. A d
mintavastagsadg ismeretében a komplex H atviteli fiiggvény valos részébol az n

torésmutatd, képzetes részébdl az o abszorpcios egyiitthatd szamithaté ki:

n, =arg(H)- ;0d+1 (14)
20K, 2 4n

=" %l T 15

% c, d nl:H(nlJrl)z} (15)

A 13. abran lathat6 amplitudé ¢és fazis értékek felhasznalasadval szamitott abszorpcios
egyiitthato értékeket mutatja a 15. abra. Osszehasonlitdsként ezzel egyiitt abrazolom a
TeraMat szoftver segitségével szamitott abszorpcids egylitthatd értékeket. A két grafikon 2
THz alatt tokéletesen fedésben van, ebbdl arra kdvetkeztethetiink, hogy a program a fent
ismertetett modon szamitja ki az anyagi paramétereket. A Szamitott abszorpcids egyiitthato
értékekek ~1,5 THz frekvencia alatt megbizhatok, mivel a spektrométer dinamikus

tartomanya korlatozza a THz-TDS modszerrel mérhet6 abszorpciot [114].

Ez a szamitasi eljaras azonban nem hasznalhato olyan esetekben, ahol minta falairol
tobbszordsen visszaverddott impulzusok idében nem kiilonithetk el a mintan egyszer
athaladé féimpulzustol, illetve tobbrétegli mintak esetén, amint azt a kdvetkezékben latni

fogjuk.
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15. abra A (13) egyenlet altal meghatarozott atviteli fliggvényb6l kiszamitott abszorpcids
egylitthatd és a TeraMat kiértékeld szoftver segitségével meghatarozott abszorpcids egyiitthatd a
frekvencia fliggvényében. A két abszorpcid spektrum egyezést mutat a 0-2 THz
frekvenciatartomanyon.

3.2.2. Tobbszorosen reflektalt impulzusok az idobeli jelben

Tobbszorosen reflektalt impulzus akkor keriil az iddbeli jelbe, ha a legrovidebb optikai
uthosszt megtett reflektalt impulzus a mérés kezdetétdl szamitva a mérés iddtartamanal
elébb érkezik a detektorba. Homogén planparalel mintak (14. 4dbra) esetén a minta hatso
falarol visszaverddott, a E; térerdsségii nyalab reflektalodhat tobbszor a minta hatérain. A
legrovidebb optikai tithosszt a minta falain kétszer visszaverddott impulzus teszi meg. Ez a

200 jd8késéssel érkezik a detektorba.

c

mintan egyszer athalado féimpulzushoz képest At =2
A masodik beérkezé impulzus a féimpulzushoz képest mar néggyel tobbszor halad
keresztiill a mintan, ennek idGkésése At=4*". Egy adott iddablakba érkezd reflektalt

impulzusok szdmat tehat az anyag térésmutatoja €s a mintavastagsag hatarozza meg.

adalékolt kongruens litium-niobat kristdlyon athaladé impulzusok iddbeli alakjait mutatja.
A 62,5 ps-os iddablakban két reflektalt impulzus l4athatdé. A cLN viszonylag nagy (n = 5

koriili) THz-es torésmutatdja miatt a reflektdlt impulzusok jol elkiiloniilnek a
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foimpulzustol. A mintavastagsag 0,6 mm, igy az elso reflektalt impulzus idobeli késése a
foimpulzushoz képest At; = 20 ps koriili, a masodiké At, = 40 ps koriili érték. A minta
abszorpcioja ¢és a reflexids veszteségek miatt az egymas utan a detektorba érkezé reflektalt

impulzusok amplitaddja egyre kisebb.
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“ ey

impulzusok és a minta nélkiili téren athalad6 referencia impulzus térerésség-idé fiiggvénye. A
mérés kezdetétdl ~20 ps mulva beérkez6 impulzus egyszer, a ~40 ps mulva beérkezé haromszor, a
60 ps mulva beérkez6 6tszor haladt at a mintan.

Ha a mintéban t6bbszdrdsen reflektdlodo jelek elegendden nagy idokiilonbséggel érkeznek
a detektorba, hogy a féimpulzustdl és egymastol jol elkiilonithetdk legyenek, akkor
lehetéség van arra, hogy a mérés iddablakdnak lerdviditésével pontos anyagi
paraméterekhez jussunk. E célbol a mérés iddablakat az elsd reflektalt impulzus detektorba

érkezési idejénél rovidebbre csokkentjiik.

athaladé jelek Fourier transzformaltjait. A mintan 4thaladd6 mért jel Fourier
transzformaltjat elsé esetben a teljes 62,5 ps szélességli iddablakhoz tartozo térerdsség
fliggvénybdl szamitottam ki, a masodik esetben 35 ps szélességiire roviditettem az

iddablakot, igy a térerdsség fliggvénybdl a reflektalt impulzusok jelei kimaradtak.

45



10 T T T T T T
—— Referencia (62,5 ps id6ablak)
—— cLN:Mg 6 mol % (62,5 ps idGablak)
== cLN:Mg 6 mol % (35 ps iddablak) o

Amplitadé

1 1
00 05 1,0 15 20 25 30 35
Frekvencia (THz)

crer

jelének 62,5 ps és 35 ps szélességli idoablakokra vett Fourier transzformaltjai.

Az els6 esetben a Fourier transzformaldssal kapott spektralis térerdsség fiiggvényben a
tobbszorosen reflektalt impulzusok jelenléte (az Un. Fabry-Perot-effektus) miatt 50 GHz
periddusidejii oszcillaciok jelennek meg, amelyek az iddablak lesziikitésével eltlinnek,
csak a minta anyagara jellemz6 spektrum marad meg. A mérés idéablakanak leszlikitése
tehat alkalmas modszer az anyagi paraméterek pontos meghatirozasara abban az esetben,
ha a reflektalt impulzusok id6ben elkiiloniilnek a mintdn egyszer athaladt fdimpulzustol.
Ezt a modszert kvazi-analitikus (QA) modszernek is nevezik [109]. Hatranya, hogy a rovid
oxidkristalyok esetén nem okozott problémat, mivel a spektrum nem tartalmaz abszorpcios
csucsokat. Viszont a reflektalt impulzusok idébeli késésének noveléséhez a mintavastagsag
novelésére van sziikség, amely altal a minta abszorpcidja miatt jelentésen csokken a
mintan athaladé jel amplitidoja, ez a mérés pontossagat csokkenti. Vékonyabb mintdk
esetén, amikor a reflektalt impulzusok és féimpulzus fedésbe keriilnek, a kvazi-analitikus
modszer nem alkalmazhat6. Ilyen esetekben az anyagi paraméterek kinyerésére a
tobbszoros reflexiot figyelembe vevo algoritmusra van sziikség [109-113]. Ezek 1ényege a

mért jel id6- illetve frekvenciatérbeli visszaépitése a reflexiok figyelembevételével.
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3.2.3. Tobbrétegii strukturdk adatainak feldolgozdasa

A tobbrétegti struktarak THz-TDS mérési eredményeinek feldolgozasat kiivettaba toltott
folyékony mintadkon mutatom be példaként. A 18. 4bra egy iires kiivettan (a) és a kiivettaba
helyezett folyékony mintan (b) athalad6 THz-es nyaldb elektromos térerdsségeit mutatja

vazlatosan, a tobbszoros reflexiotol eltekintve.

(@) (b)

No N Ny Ny No N, n, n, n,
E, E,
> n
5 & E; | E "‘
«—1 > ——
i) El
—]—> —> " )
E” E' E2 " ’ E
1| B E'l| E 2
EN El 1 1 " !
2 2 E2 Ez
n < l—>
_> _»
E, E;
<—> «—>
Eé, Eref Eé, Eki

18. abra Tobbrétegii struktaraji minta falairdl visszaverddé és a mintan athalado lézersugarak
elektromos térerésségei

A nyaladb az nyg torésmutatoju kiivetta két rétegén halad keresztiil, amelyek kozott az ng
torésmutatoja kiilsé kozeg (a) vagy az Ny torésmutatodji vizsgalandé6 minta (b) van. A
mérés referenciajaként valaszthatjuk az iires téren athalad6 nyaldbot vagy az iires kiivettan
athalado nyalabot. Mindkét esetben a (13) egyenletben meghatarozottol eltérd atviteli
eltekintve a kiilonb6z6 kozegek 4 hataran torténd transzmissziot és a minta abszorpcidjat
kell figyelembe venniink, amelyek a (9) és (10) egyenletek segitségével meghatarozhatok a
megfeleld értékek behelyettesitésével.

Ha referenciaként a minta nélkiili téren athaladé nyalabot vessziik, akkor a referencia (E,)

¢€s a minta (Eki ) jelébdl szamitott atviteli fiiggvény a kdvetkezo alaku:
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H=X=—— 0k _.op[-iwf(d+d;)/c-iwf,d,/c] (16)

ahol d, és d, a kiivetta elsd és hatso rétegének vastagsiga, d, a mintavastagsag. A (16)

egyenletbdl latszik, hogy a minta abszorpcios egyiitthatojanak ¢és térésmutatdjanak
meghatarozasahoz sziikséges a kiivetta anyagi paramétereinek ismerete. Lehetdség van arra

is, hogy referenciaként az tires kiivettan athaladé nyalabot vessziik, amelynek térerdssége:

22
16 nyn,

E. =Ey —— e [-iof,(d, +d,)/c] (17)
(nk+n0)

ref

A referencia jelet az iires tér E,; jelével Osszevetve meghatarozhatok a kiivetta anyagi

paraméterei a d;, és d, vastagsdgok ismeretében. A minta anyagi paramétereinek

meghatarozasahoz sziikséges atviteli fliggvény E ., felhasznalasaval a kdvetkezd alaku:

ref

(ﬁk +1 )2

(nm + ﬁk )2

n —
= exp[-iwn d,/c] (18)
nO
Lathato, hogy a (13) egyenlettel ellentétben a folyékony mintak atviteli fliggvénye

tartalmazza a kiivetta torésmutatot is, tehat ilyen mintdk THz-TDS eredményeinek

kiértékelésére a TeraMat szoftver nem hasznalhato.

Tobbrétegli strukturak tobbszords reflexiokat figyelembe vevd vizsgéalatara Wilk és
munkatarsai  dolgoztak ki egy hatékony algoritmust, amelynek segitségével
meghatarozhatok az egyes rétegek anyagi paraméterei [115]. A Kkorabbi, tobbrétegli
struktarak THz-TDS vizsgalatara alkalmas modszerek [116] tobbsége az atviteli matrix
modszert alkalmazta [117]. Ez a modszer a mintak atviteli fiiggvényének egy analitikus
megoldasat adta az az Osszes Fabry-Perot reflexido figyelembevételével. Az atviteli
figgvény igy végtelen sok reflexio dsszegeként eldalldo sor Osszegfliggvénye volt. Ez a

szamitasi mod viszont hatranyos volt a THz-TDS modszer szempontjabdl, amelynek
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idoablaka véges, igy véges szamu reflektalt impulzust tartalmaz a mért jel. A Wilk és
munkatarsai altal kidolgozott eljaras véges szdmu reflexiot vesz figyelembe, ¢és

elhanyagolja a kiilonb6z6 kozegek hataran fellépd szorasi effektusokat.

Ez a kiértékelési moddszer a korabbi, egyrétegli vékony homogén mintdk anyagi
paramétereinek meghatarozasara hasznalhatd, algoritmusuk [112] altalanositasa tobbrétegli
strukturdk vizsgalatara. Az algoritmus kidolgozasa soran egy N kiilonbozo rétegbdl allo
mintat vettek figyelembe, amelyet ugy helyeztek a spektrométerbe, hogy a THz-es nyalab
minta elsé falara merSlegesen essen be. Ugy tekintették, hogy egy réteg kivételével az
Osszes tObbi anyagi paraméterei ismertek. Az atviteli fliggvény levezetésére egy rezonancia
fanak nevezett diagramot hasznaltak, amely a tobbrétegii struktiran keresztiilhalado

sugarak lehetséges utvonalait abrazolja tetszéleges szamu Fabry-Perot reflexio esetén.

Ezt az altalanositott eljardst kiilonbozd két- és haromrétegli struktirdk anyagainak
vizsgélatara hasznaltak fel. Meghataroztak vele Si rétegre vitt kendanyagok és vékony
kiivettaba toltott oldatok anyagi paramétereit és vastagsagat. A kisérleti vizsgalatok
eredményei  igazoltdk az  algoritmus alkalmazhatdsdgat anyagi  paraméterek

meghatarozasara.

A tobbrétegli minta struktirak THz-TDS mérési eredményeinek kiértékelésére a Menlo
Systems nemrégiben kifejlesztett egy szoftvert, a tobbszords reflexiot is figyelembe vevd
TeraLyzer programot. A program probaverzigjat jelenleg teszteljiik kiivettdba toltott
folyékony mintdk THz-TDS modszerrel mért idobeli térerdsség adatain, azonban a
kiértékeld programban anomalidk Iéptek fel, amelyek kijavitdsan a gyart6 cég jelenleg
dolgozik. A késObbiekben a szoftver segitségével lehetévé valhat a folyékony mintak
rutinszeri THz-TDS vizsgélata is az Intézetben, ami szdmos 1j alkalmazasi lehetdséget

biztosit.
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3.3. A vizg6z THz-es abszorpcidja

A levegbben talalhaté vizgdéz a THz-TDS mérések eredményeit jelentdsen befolyasolja, a

THz-es abszorpcidja miatt. A 19. abra a 30 %-os relativ paratartalmu levegdn és a nitrogén

befujasaval 9 %-ra csdkkentett relativ paratartalmi nitrogén gézon athalado THz-es

impulzus térerdsség-ido fliggvényét (a) és spektralis térerésség amplitudo fliggvényét (b)

mutatja. Az id6beli jelekben oszcillacidk figyelhetok meg, amelyek 7,5-szeres nagyitasa a

19. (a) beillesztett abrajan lathato a 20-40 ps id6tartomanyon abrazolva. Az oszcillaciok 30

% paratartalom esetén nagyobbak,

ebbdl arra kovetkeztethetiink, hogy az iddbeli

oszcillaciokat a vizgéz abszorpcidja és diszperzidja okozza [118]. A 19.b abran az idébeli

crer

lathatok. A spektrumokban abszorpcids csucsok figyelhetdk meg 9 % és 30 % paratartalom

esetén is, viszont utdbbi esetben a csucsok nagyobbak, ami arra utal, hogy ezek a vizgdz

abszorpcids vonalai. A legjelentdsebb vonalak frekvenciai: 0,56; 0,75; 1,1; 1,16; 1,41; 1,68

THz ezek az irodalomban taldlhatd jellegzetes vizgdz abszorpcidés vonal értékekkel

egyeznek [118].
20 . T T .
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19. abra A 30 % relativ paratartalmi levegén és 9 % relativ paratartalmu nitrogén gazon athalado
THz-es impulzus térerdsség-ido fiiggvénye (a) és spektralis térerésség amplitado fiiggvénye (b). A
beillesztett abran a THz-es impulzus térerdsség-id6 fliggvényének 7,5-szeres nagyitasa lathatd a

20-40 ps id6tartomanyon.

A vizgéz THz-es abszorpciés vonalainak okainak megismeréséhez a vizmolekuldk

dinamikajanak vizsgalata segithet hozza [119]. A THz-es tartomanyon mutatott diszperzios
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és abszorpcids tulajdonsagait a vizmolekuldk rotacids és vibracios atmenetei okozzak
[120]. A vizmolekulak kozott hatd intermolekularis er6k gyengék, igy a szabad forgasuk

kovetkeztében forgasi-rezgési strukturak sora jelenik meg a THz spektrumban [121].

Az abszorpcios csucsok spektralis elhelyezkedését a vizgdz molekuldinak rezonancia
energiaszintjei hatdrozzdk meg. A rezonancia frekvencidt a hidrogén (my) és az oxigén
relativ atomtomegébdl (mp) és a kémiai kotés erdsségét kifejezé k allandd értékébol

szamithatjuk ki:

yo L \/k(2i+iJ (19)
27 C m, mg

Az 1 THz frekvencia utdn megfigyelhetd, siirlin elhelyezkedd abszorpcids csticsokat foként
a vizmolekuldk vibraciés atmenetei okozzdk. Ezek a rezgések a hidrogén kotések
rezgéseibdl erednek, amelyek a terjedés iranyara merdlegesek (transzverzalis akusztikai

fononok).

A hidrogén kotésekbdl eredd abszorpceid hdmérsékletfiiggd vonalakat mutat az 1,6-2,5 THz
frekvenciatartomanyon [122]. Az erGsebb abszorpcidos vonalak a pillanatnyi

dip6élusmomentum nagyobb valtozasa miatt jelennek meg.

A THz-TDS mérések eredményeit befolyasold vizgdz abszorpcids hatdsanak csokkentésére
a spektrométer terében taldlhatd vizmolekuldk szdmanak csokkentése sziikséges, ez a
mintatérbe torténd nitrogén befijassal hatékonyan megvaldsithatd. 10 % alatti relativ
paratartalom esetén a vizgéz abszorpcidjabol eredd spektralis csucsok jelentdsen
lecsokkennek 7 % alatt pedig a vizgdz abszorpcidja a mérések eredményeit érdemben nem

befolyasolja.
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3.4. A THz-TDS 6sszehasonlitasa a FIR FT spektroszkopiai eljarassal

A THz-TDS megjelenése elott a FIR FT spektroszkopia volt a legnépszeriibb
spektroszkopiai eljaras a tavoli infravords tartomanyon. Han €s munkatérsai egy atfogd
Osszehasonlitast végeztek a THz-TDS ¢és a FIR FT spektroszkopiai modszerek kozott a
sugarzasi forras, a detektor, a jel/zaj arany, a savszélesség, az alkalmazasi lehet6ségek és

az egyedi sajatossagaik szempontjabol [108].

A spektroszkopia sugarforrasa kiilonbozo a két esetben. A THz-TDS mérésekhez hasznalt
forrasok tobbnyire fotovezetd antenndk, vagy nemlinedris optikai anyagok, amelyek 0,1
uW atlagteljesitményli €s 1 mW csucsteljesitményli sugarzast bocsatanak ki. Ezzel
szemben a FIR FT forrdsa egy inkoherens higanylampa, amely kortlbelil 0,1 pW
teljesitménnyel sugaroz, ami 4 nagysagrenddel kisebb a THz-TDS csucsteljesitményénél

[108].

A Fourier transzformacios spektroszkopia alapja a mintan athaladé és a referencia nyalab
kétsugaras interferenciaja. A spektrométer sugarforrdsabol a sugarzast parabolatiikorrel
kollimaljak, majd egy tavoli infravords nyalabosztoval két egyenld s(f) térerésségl
nyaldbra osztjak. Az egyik dgban a nyalab a mintara keriil, onnan a termalis detektorba, itt
a transzmisszios egyiitthato T(f) és a fazistolas ¢ (f). A masik agban a nyalab egy
mozgathato tliikrokbdl allo6 motorizalt késleltetd egységrol jut a detektorba. A késleltetd
egységet egyenletes sebességgel mozgatva a késés linearisan valtozik, a fazis a két nyalab

A tUthossz kiilonbségének fiiggvényében 2afA értékkel valtozik. A detektor igy a két nyalab

crer
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1(8)=2[T(1)s*(F Jexpli(2tA-+ g( F )] 20)

THz-TDS esetén a mintabdl kilépd nyalab Ey; elektromos térerdsségét méri a detektor,

amely a beesO nyalab Epe(f) térerésség spektrumabdl a kovetkezéképpen hatarozhaté meg:
Ea(t)=[En(F)T(f)expig(f )Jexp[i2tt]df (21)
0
ahol T(f), és ¢ (f) definicidja ugyanaz, mint a FIR FT spektroszkopia esetén.

A két mérési modszerre jellemz6 jel/zaj arany kiilonb6zé (20. abra). Az elektromos
térerdsség jel/zaj arany a 10 GHz — 4 THz kozotti tartomanyon a THz-TDS esetén elérheti
a 10" nagysagrendet is, ami intenzitisban 108 értéket jelent, mig FIR FT spektroszkdpia
esetén ez az érték ~300 [108]. A 20.a abra az altalam hasznalt THz-TDS spektrométer
intenzitas jel/zaj ardnyat mutatja, a legnagyobb érték itt 2:10°, ezt az értéket 0,6 THz-nél
éri el. A 20.b abran a THz ABCD ¢és a FIR FT spektrométerek Ho és munkatérsai altal
meghatarozott intenzitas jel zaj aranya lathato [131]. 2 THz frekvencidan mindharom
modszer jel/zaj aranya 100 korili. A FIR FT modszer jel/zaj aranya 2 THz alatti
frekvencidkon drasztikusan lecskken, ezen a tartomanyon viszont a THz-TDS modszeré
jelentésen megnovekszik. Emiatt a 0,2 — 2 THz frekvenciatartomanyon a THz-TDS

alkalmazasa célszeru.

1E7 . ; . T .
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@ ‘=
S 10000} -
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Frekvencia (THz) Frekvencia (THz)

20. abra A THz-TDS (a) és az infravords Fourier-transzformacios spektroszkopia (b) jel/zaj
aranyanak Osszehasonlitasa [131]
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A THz ABCD a THz-TDS moddszerhez képest szélesebb frekvencidkon szolgaltat adatokat,
jel/zaj aranyanak csucsa 3 THz kozelében talalhato, és jel/zaj aranya 5 THz-ig magasabb,
minta FIR FT spektroszkopiaé. 5 THz felett viszont a FIR FT spektroszkopia jel/zaj aranya

a nagyobb, a FIR FT mddszer szélesebb frekvenciatartomanyon hasznalhat6.
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4. Tudomanyos eredmények

4.1. A LINbO;3; THz-es torésmutatojanak és abszorpcids egyiitthatojanak

meghatarozasa

Az adalékolatlan és magnéziummal adalékolt kongruens €s sztochiometrikus litium-niobat
abszorpcios egyiitthato és torésmutatd spektrumainak meghatarozasa céljabol — a korabbi,
FIR FT mérésekkel [10] vizsgalt mintakkal egyez6 anyagi osszetételiit — LN olvadékokbol
novesztett kristdlyokon THz-TDS méréseket végeztem extraordinarius és ordinarius
polarizaci6 esetén is. A mintdk a Magyar Tudoméanyos Akadémia Wigner Fizikai
Kutatokdzpontjanak Alkalmazott ¢és Nemlinearis Optikai Osztalyan késziiltek, a
sztochiometrikus mintdk magas hdmérsékletii, kdlium-oxidot tartalmazé oldatbol kihuzott
kristalyok, a kongruens kristalyok Czochralski-technikaval novesztettek voltak. A mintdk
Mg koncentracioi a korabbi kisérletekkel egyez6en sLN esetén 0,7; 1,5 és 4,2 mol %, cLN
esetén 1,2; 6,1 és 8,4 mol % voltak. A kristalyok a mintavastagsag bizonytalansagainak
elkeriilése érdekében precizen csiszoltak, parhuzamos faluak voltak. A mintavastagsagok
értékét mikrométer csavarral 0,6 mm-nek mértem egy kristaly kivételével, a 1,5 mol % Mg
vastagsagmérés hibdja a térésmutatd és abszorpcids egyiitthatd mérési eredményekben is
bizonytalansagot okoz. Ennek mértéke a (22) és (23) egyenletek segitségével szamithatd
ki, meghatarozva az n(d), n(d + Ad), a(d), a(d + Ad) értékeket, ahol d a mért
mintavastagsdg, Ad a vastagsagmérés hibaja. gy a mért torésmutatd és az abszorpcios

egylitthato értékek relativ hibgja:
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(22)

0y = (23)

Az igy meghatarozott 0, €s 0, és értékeket mutatja a frekvencia fiiggvényében a 21. abra.

0,030 T T T T 0,030 T T T T
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21. abra A a mért torésmutatd és az abszorpcids egyiitthatd értékek relativ hibaja a frekvencia
fiiggvényében adalakolt sLN és cLN kristalyok esetén

A torésmutatd értékek relativ hiba értékei a 0,25 - 2,5 frekvenciatartomanyon minden

esetben d, ~ 0,015 koriiliek, az abszorpcios egyiitthato hibai 6, = 0,02 értékiiek 0,7 THz

frekvencia f0l6tt. Alacsonyabb frekvencidkon d, értékek novekedése tapasztalhato.

A kristalyok optikai tengelyei a mintdk feliiletének sikjdban voltak. A mintdk behelyezése

ugy tortént, hogy a nyaléab feliilete a THz-es nyalabra merdleges volt, egyik esetben a THz-
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es sugarzas elektromos tere a kristadly optikai tengelyével parhuzamos (extraordinarius

polarizacid), masik esetben rd merdleges volt (ordinarius polarizacio).

A  méréseket szobahOmérsékleten végeztem a TERA K8 linearis terahertzes
spektrométerrel. A THz-TDS mérés segitségével az abszorpcios egyiitthatd és torésmutatd
spektrumokat a 0,2-2,5 THz frekvenciatartomanyon hataroztam meg ordinarius ¢és
extraordinarius polarizacio esetén. A mérés sordn a THz-es impulzus iddbeli alakjat t =
62,5 ps szélességli idGablakban vettem fel, ami frekvenciatartomanyban 1/t = 16 GHz

feloldast eredményezett.

A korabbi FIR FT [10] és az altalam végzett THz-TDS mérések abszorpcios egyiitthato
eredményeinek Osszehasonlitdsa lathaté a 22. 4bran, példaként a 0,7 mol % Mg tartalmu

SLN mintat valasztva.

250 T T y T
=« FIRFT
| THz-TDS A
= =ATHz-TDS adatok FIR FT eredményeken alapuld extrapoléciéjﬁ~
200 -

SLN (0,7 % M
150 1 (0,7 % Mg)

100

Abszorpciés egyitthatd (cm™)

50

4

fliggvényében

Mig a FIR FT abszorpcios egyiitthatd adatok monoton ndvekedést mutatnak a teljes
abrazolt 0-4 THz frekvenciatartomanyon, a THz-TDS adatokban 2,5 THz frekvencia
kornyekén egy markansabb oszcillacio, majd a gorbe menetének valtozasa figyelhetd meg.

Ez azonban nem a minta anyagara jellemz0 sajatossag, hanem a THz-TDS mérési modszer

korlatai okozzak.
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A THz-TDS modszert a spektrométer dinamikus tartomanya korlatozza, ami a mért jel
Ane amplitidojanak ¢és a zaj jel Az amplitidojanak tizes alapu logaritmusanak
htsszorosa:

DR =20- |g[Amé”} (24)

aj

A spektrométer dinamikus tartomany értékének segitségével transzmisszids mérések esetén

a kovetkezOképpen hatarozhaté meg a mérheté maximalis abszorpcids egyiitthato [27]:

o d= ZI{DRi} (25)

(n+1)

ahol d a mintavastagsag n a torésmutato.

Mivel a dinamikus tartomany frekvenciafiiggd, az amax mérhetd abszorpcids egyiitthato is
valtozik a frekvencia fiiggvényében. AZ amax frekvenciafliggését és a mért abszorpcios
egyititthato értékeket mutatja a 23. abra.
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krlstaly mért abszorpcids egyiitthato értékei a frekvencia fuggvenyeben

AZ amax mérheté maximalis abszorpcids egyiitthato értéke a 0,6 THz felett a frekvencia
novekedésével csokken, a mért abszorpcids egyiitthatd fliggvény pedig novekszik. A mért

abszorpcids egyiitthato érték 2,55 THz frekvencianal éri el az amax fliggvény értékét, az
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efolotti frekvencidk kiviil esnek a megbizhato frekvenciatartomanyon, az ezekhez tartozé
abszorpcios egyiitthatd értékek nem az tényleges abszorpcids egyiitthatdjat adjak. A
maximalis  abszorpcids  egyiitthato  definidlja tehat a mérés megbizhato
frekvenciatartomanyat. A megbizhato tartomany az a frekvenciatartomany, amelyen a mért
a(v) abszorpcios egyiitthatora a(v) < amax(v). Ebben az esetben ez a tartomany a ~2,55 THz

alatti frekvenciatartomany.

A megbizhatdé frekvenciatartomdny maximumanak meghatarozasahoz minden
adalékolatlan és magnéziummal adalékolt sLN és cLN mintara kiszamitottam az omax
maximalis abszorpcids egyiitthatdt ordinarius és extraordinarius polarizacid esetén, €s a
THz-TDS méréssel meghatarozott abszorpcids egylitthatd spektrumokrol leolvastam azt a
frekvenciat, amelyre a(v) = amax(v). Ezek a frekvencia értékek a THz-TDS megbizhato
frekvenciatartomanyanak fels§ hatarai. Ertékiiket, és a hozzijuk tartozé abszorpcids

egyiitthato értékeket a 2. tablazat tartalmazza.

Ordinarius polarizacio Extraordinarius polarizacio
Minta Frekvencia | %~ %7® | Frekvencia | % %7
(cm™) (cm™)
sLN 0 % 2,225 121,7 2,575 75
sLN 0,7 % 2,087 108,1 2,55 79,9
sLN 1,5 % 2,362 129 2,737 97,3
sLN 4,2 % 2,187 120,3 2,412 96
cLN 0% 1,725 108,7 2,225 115
cLN 1,2 % 1,725 99,3 2,275 115,8
cLN 6,1 % 1,987 105,1 2,562 112,7
cLN 8,4 % 1,975 106,1 2,425 110,5

2. tablazat Az adalékolatlan és magnéziummal adalékolt sLN és cLN mintdk megbizhatd
frekvenciatartomanyanak fels¢ hatarai és a hozzajuk tartozé o = amax abszorpcios egyiitthato
értékek ordinarius €s extraordinarius polarizacio esetén

Megfigyelhetd, hogy ordinarius polarizacid esetén a mért abszorpcios egyiitthatd
spektrumok alacsonyabb frekvencian érik el az amax értéket, mint extraordinarius
polarizacio esetén, igy utobbi esetben a megbizhato frekvenciatartomany nagyobb. A

vizsgalt mintdk koziil csak néhany olyan van, amelyiknél a mérés megbizhato
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frekvenciatartomanya 2,5 THz feletti értékeket is fed, a legtobb vizsgalt minta mérési
eredményei a 0,25-2 THz frekvenciatartomanyon tekintheté megbizhatonak (2. tablazat).
Ezért az Osszes vizsgalt minta torésmutatojat €s abszorpcios egylitthatojat egységesen a
0,25-2,5 THz frekvenciatartomanyon abrdzoltam mind ordinarius, mind extraordinarius

polarizacio esetén (27. abra).

A 22. abran megfigyelheté a THz-TDS abszorpcids egyiitthatd spektrum alacsony
frekvencian (1,6 THz alatt) mért értékeinek periodikus oszcillacidja. Az oszcillacio
periodusa ~0,26 THz. Az oszcillacio oka vélhetéen az, hogy a spektrométer THz-es
forrasanak polarizacioja nem tokéletesen linearis, hanem enyhén elliptikus. Mindemellett
az ellipszis nagytengelye nem tokéletesen parhuzamos a polarizacio érzékeny detektorral.
E tények kettésen toré anyagoknal az abszorpcio és torésmutatd spektrumokban lebegés-
szerl jelenséget (a tovabbiakban egyszeriien csak lebegést) eredményez még akkor is, ha a
legtokéletesebb beallitasra toreksziink [123, 124]. A lebegés magyarazatat a 24. abra
gorbéi is demonstraljak, melyek példaként a 0,7 mol% Mg tartalmi sLN minta esetén
keriiltek felvételre. Mind az ordindriusnak (folytonos) mind az extraordindriusnak
(szaggatott) beallitani kivant polarizicio esetén 1is Ohatatlanul megjelent egy kis
amplitadoju jel a féimpulzuson kiviil, még a legtokéletesebbnek talalt kristalyorientacio
esetén is. Kvazi-ordinarius polarizacid esetén ez a mellékimpulzus id6ben a féimpulzus
eldtt, extraordinarius esetén pedig az mogott jelenik meg, ami tokéletes 6sszhangban van a

torésmutato viszonyokkal (27. abra).
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24. abra A 0,7 mol % Mg adalékolasu sLN kristalyon athalado, a detektorban jutdé THz-es
impulzusok térerdsség-idé fiiggvénye a kristadly optikai tengelyének fiiggéleges és vizszintes
beallitasa esetén

A szilardabb meggy6z6dés érdekében a kristalyt a nyaldb, mint tengely koriil forgattam a
kvazi-ordinarius beallitasbol kiindulva. Megfigyeltem, hogy a spektrumban megfigyelhet
lebegés amplitudoja novekszik mindaddig, amig az elforgatas szoge a 45°-ot el nem éri. A
25. abra példaként a 0,7 mol % Mg adalékolasti sLN kristaly abszorpcids egyiitthatd
értékeit mutatja a kristaly harom kiilonb6z6 beéllitasa esetén.

Elsé esetben a kristdly optikai tengelye fiiggdleges, igy a THz-es nyaldb elektromos
térerdssége kozel merdleges a kristaly optikai tengelyére, azonban a fent emlitettek miatt
extraordinarius Osszetevd is jut a detektorba, igy az ordinarius abszorpcids egyiitthato
értékek koriil 1étrejon a lebegés.

Ha a kristadly optikai tengelye vizszintes, akkor az extraordindrius mellett ordinarius
komponens jelenik meg, ekkor az extraordinarius abszorpcids egyiitthatd értékek koriil
jelenik meg az oszcillacio.

A vizszintessel 45°-o0s szoget bezard optikai tengely esetén a mért THz-es térerdsségben az
ordinarius és az extraordinarius kKomponens hozzajarulasa azonos mértékben van jelen,

ezért az oszcillaciéo amplitidoja ez esetben maximalis.
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25. abra A 0,7 mol % Mg adalékolasu sLN kristaly abszorpcios egyiitthatd értékei fliggéleges
(folytonos vonal), a vizszintessel 45°-0s szoget bezard (pontozott vonal) és vizszintes (Szaggatott
vonal) kristaly optikai tengely esetén

A polarizacié pontatlansdganak korrekcioba vételére szamitasokat végeztiink. A forras
abszorpcids egyiitthatot mutatja a 26. dbra 9sszehasonlitva a 0,7 mol % Mg adalékolast
sLN kristaly vizszintes optikai tengely esetén mért abszorpcios egyiitthatd eredményével.
A két gorbe hasonld karakterisztikat mutat, azonban a szdmitdsokkal a mért abszorpcios
egylitthato értékeket nem sikertilt teljes mértékben reprodukalni, ezért a legebés okainak

vizsgélata még folyamatban van.

60 T T T T i
- - - - Mért eredmény S

— Szamitasi eredmény L
IS

&)

N—r

g 4

S

=]

3

>

(o))

(D)

(%2}

hel

2 20

I

o

N

[%2]

Qo

<

0 1 1 1 1

05 1,0 1,5 2,0 25
Frekvencia (THz)

26. abra A 0,7 mol % Mg adalékolasu sLN kristaly abszorpcids egyiitthatd értékei vizszintes
(szaggatott vonal) kristaly optikai tengely esetén és a forras polarizacidjanak a THz-es nyalab
polarizacidjaval bezart szogét 45°-nak tekintve szamitott abszorpcios egylitthaté (folytonos vonal)
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A 22. abran lathato spektrumban 1,1 és 1,7 THz kornyékén fellépd, kisebb periodusu
oszcillaciok a mérés soran a levegdben jelenlévl vizgdz abszorpcidjanak hatdsa miatt
1éptek fel [118]. Mivel ezek az oszcillaciok nem az anyag tulajdonsagaibodl erednek, a 27.

¢és 28. abran bemutatott spektrumokbol eltavolitottam ezeket.

A THz-TDS vizsgélatokban mérési hibat okozhat, ha a minta felillete nem pontosan
merdleges a THz-es nyaldb terjedéséi iranyara, mivel a beesés szoge befolyasolja a
Fresnel-formulaval szamithato reflexiot és transzmissziot, valamint ez esetben a nyalab
optikai uthossza is mas lesz a kristdlyban. Ezt a hibat a minta behelyezése soran
igyekeztem elkeriilni, a merdlegest6l vald eltérés szoge 2-nal kisebb. A mintavastagsag
mérésének mar emlitett hibdjan kiviil a spektrométer 1ézerforrasanak bizonytalansaga is
okozhat hibat hosszabb mérés sorozat esetén, amelyet a referencia mérés tobbszori
ismétlésével kiiszoboltem Ki. Az altalam THz-TDS moédszerrel meghatarozott térésmutato
értékek relativ mérési hibaja 0,5 % alatti, az abszorpcids egyiitthato értékek hibaja 3 cm™
alatti, eltekintve a mintavastagsag mérésének korabban emlitett hibajabol eredé azonos
nagysagrendli hibatol. Tehat az A4ltalam meghatarozott térésmutatd €s abszorpciods
egyiitthatd spektrumok a FIR FT mddszerrel kapott eredményeknél pontosabbak a 0,25 - 2

THz frekvenciatartoméanyon.

A 22. 4brén lathaté FIR FT és THz-TDS grafikon kozti eltérés 18 cm™ mértékii THz-TDS
mérés szempontjabol megbizhato frekvenciatartomanyon, ez az eltérés kozel azonos a FIR
FT mérések kapcsan emlitett 20 cm™ bizonytalansaggal [10]. A FIR FT moédszerrel
meghatarozott eredményeket (pontozott vonal) 18 cm™ értékkel csokkentve a THz-TDS
mérési eredményeimhez (folytonos vonal) jol illeszkedd fiiggvényt kapunk (szaggatott
vonal). Ez az illeszkedés a tobbi minta esetén is fennall az adott anyag esetén megbizhatod
THz-TDS mérési tartomanyon, emiatt a mérési eredményeim elfogadhaté pontositasai a

[10] hivatkozasban extraordinarius polarizacioval mért értékeknek a 0,2-2,5 THz
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frekvenciatartomanyon. Ennél szélesebb tartomanyon pedig a FIR FT méréssel
meghatarozott értékek THz-TDS mérési eredményekhez illesztett grafikonjabol

olvashatunk le az eredeti FIR FT mérés eredményeinél pontosabb értékeket.

A 27. abra az adalékolatlan és Mg-mal adalékolt sLN kristdlyok, a 28. abra az
adalékolatlan és magnéziummal adalékolt cLN kristalyok szobahdmérsékleten THz-TDS
méréssel meghatarozott torésmutatdit és abszorpcids egylitthatéit mutatja ordinarius és
extraordinarius polarizaci6 esetén. A megbizhato frekvenciatartomanybeli értékek az
abrakon vastagabb vonallal jeloltek a tartomanyon kiviil esé frekvenciakhoz tartozo

értékekhez képest.

Ordinarius polarizacio Extraordinarius polarizacié
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27. abra Adalékolatlan és Mg-mal adalékolt (0,7; 1,5 és 4,2 mol % Mg koncentracioval) sLN
kristalyok ordinarius (a,c) és extraordinarius (b,d) torésmutatdi (a,b) és abszorpcids egyiitthatoi
(c,d) 300 K hémérsékleten a frekvencia fliggvényében
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Az adalékolatlan és Mg-mal adalékolt sLN kristalyok térésmutatdé ¢és abszorpcios
egyiitthatd értékei is monoton novekednek a frekvencia fiiggvényében 0,25-2 THz

frekvenciatartomanyban.

Mig az ordinérius torésmutat6 értékek n, = 6.8 kortiliek, az extraordinarius torésmutatd
értékek kozelitd értéke n, =5. Ez igazolja a korabbi mérési tapasztalatokbol [41] levont

kovetkeztetést, hogy a LN negativ kettdstoréssel rendelkezd anyag, azaz a torésmutatd
értékek ordindrius polarizacié esetén nagyobbak, mint extraordinarius polarizacid esetén.
A mérési eredményeim azt mutatjak, hogy az sLN negativ kettdstorését a Mg adalékolas
nem valtoztatja meg, az adalékolt mintdk esetén is nagyobb marad az ordinérius
torésmutatd, mint az extra ordinarius, bar az adalékolas soran két kiilonb6z6 polarizacid
esetén mért értékek kozelednek egymashoz (27.a,b abra). Ordinarius polarizacié esetén a
diszperzid nagyobb mértékii, azaz ugyanabban a frekvenciatartomanyban a torésmutatd

valtozasa nagyobb.

Az sLN kristalyok ordinarius torésmutatd értékei a hibahataron beliili mértékben valtoznak
a Mg koncentraci6 valtoztatdsaval (27.a abra). Extraordinérius polarizacié esetén viszont a
fotorefrakcios kiiszobhoz legkozelebbi adalékolasu harom sLN mintahoz (0; 0,7 és 1,5 mol
% Mg koncentracid) tartoz6 torésmutato értékek kozel egyenldk, a kiiszobtdl tavolabbi Mg
koncentracioval rendelkezé minta (4,2 mol %) torésmutatoja lényegesen nagyobb (27.b

abra).

A sztochiometrikus LN minték abszorpcios egyiitthato értékei ordinarius polarizacié esetén
(27.c abra) gyakorlatilag fiiggetlenek a Mg koncentraciotol, extraordindrius polarizacio

esetén (27.d abra) a legalacsonyabb abszorpcios egyiitthatoju a 0,7 mol % Mg tartalma

A Mg koncentraciénak a kiiszobkoncentraciotdl valod tavolsaganak fiiggvényében az
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abszorpcids egyiitthatd monoton novekszik. A kiiszoObkoncentraciohoz kozeli Mg
adalékolast mintak (0 és 0,7 mol % Mg koncentracid) abszorpcids egylitthatoi kozelitdleg

megegyeznek.

Az abszorpcios egyiitthaté értékek 0-rol 100 cm™ koriili értékre ndvekednek a megbizhatd
frekvenciatartomanyban, és a torésmutaté értékekhez hasonléan ordinarius polarizacid
esetében nagyobbak. A nagyobb abszorpcids egyiitthatd értékek miatt az ordindrius
polarizacio esetén a megbizhat6 frekvenciatartomény kisebb, mivel a névekvd abszorpcids
egyitthaté fliggvény mar alacsonyabb frekvencidkon is eléri a (25) egyenlet alapjan

kiszamithaté «,, értéket.
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28. abra Adalékolatlan és Mg-mal adalékolt (1,2; 6,1 és 8,4 mol % Mg koncentracidoval) cLN
kristalyok ordinarius (a,c) és extraordinarius (b,d) torésmutatoi (a,b) és abszorpcios egylitthatoi
(c,d) 300 K hémérsékleten a frekvencia fiiggvényében

A sztochiometrikus LN kristalyokhoz (27. abra) hasonléan az adalékolatlan és Mg-mal

adalékolt cLN kristalyok abszorpcids egylitthatd és torésmutatd értékei is monoton
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novekednek a frekvencia fliggvényében a 0,25 - 2 THz frekvenciatartomanyon (28. abra).
Ezen a tartoményon a LN kristalyok dielektromos allandojat a legalacsonyabb rendi

fonon-polariton rezonancia hatarozza meg. Ennek rezonanciafrekvenciaja 7,68; szélessége

0,78 THz [127].

A sztdchiometrikus litium-niobathoz hasonléan a cLN kettdstorése is negativ, és a Mg
adalékolas nem valtoztatja meg a cLN negativ kettéstorését. A torésmutatok ordindrius
polarizacio esetén n, ~ 6,7; extraordinarius polarizacié esetén ne ~ 5,1 értékiiek (28.a,b

abra).

A Mg adalékolassal cLN mért torésmutatdé értékei csokkennek a Mg adalékolas
mind extraordinarius polarizacié esetén (28.a,b 4bra). A kiiszobkoncentraciohoz

legkdzelebbi Mg tartalmu cLN minta a 6,1 mol % Mg adalékolasu.

Ordinarius polarizacid esetén a kiiszobhoz kozeli Mg koncentraciokhoz (6,1 és 8,4 mol %)
tartozd torésmutatd értékek jelentdsen alacsonyabbak, mint a kiiszobtdl tavolabbi Mg
koncentraciokhoz (0 és 1,2 mol %) tartozok (28.a 4bra). A fotorefrakcios kiiszobhoz
legkozelebbi, 6,1 mol % Mg tartalmi kompozicié extraordindrius torésmutatoja a
legkisebb, a Mg koncentraci6é kiiszobtdl tavolodasaval az extraordindrius torésmutatd

novekszik (28.b abra).

Az altalam vizsgalt adalékolatlan és magnéziummal adalékolt sztochiometrikus és
kongruens LN mintdk 0,8 és 1,6 THz frekvencidkon mért torésmutatd €s abszorpcios
egyiitthato értékeit a 3. tablazat mutatja ordinarius és extraordinarius polarizacio esetén is.
A kongruens LN mintak abszorpcids egyiitthato értékei 0-rél 100 em™ koriili értékre
novekednek a megbizhatdé frekvenciatartomanyban, €s a sztochiometrikus LN mintak

abszorpcids egylitthato értékeihez hasonldan ordinérius polarizacio esetén nagyobbak.
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Ordinarius polarizacio Extraordinarius polarizacio
. s , Abszorpcios . . Abszorpcios
Torésmutatd egyiittha t('E) (cm'l) Torésmutatd o tthatc’r)) (Cm'l)
Minta 0,8 1,6 0,8 1,6 0,8 1,6 0,8 1,6
THz THz THz THz THz THz THz THz
sLN 0 % 6,6 6,8 18 53 491 4,98 13 27
sLN 0,7 % 6,61 6,82 19 54 4,92 4,99 13 28
sSLN 1,5% 6,56 6,77 21 58 49 4,96 15 30
SsLN 4,2 % 6,54 6,74 18 56 5,03 512 15 36
cLN 0% 6,71 6,97 22 87 513 5,22 16 42
cLN 1,2 % 6,69 6,94 21 81 511 521 15 39
cLN 6,1 % 6,56 6,76 19 56 5 5,08 13 32
cLN 8,4 % 6,54 6,75 20 65 5,04 512 14 39

3. tablazat A cLN és sLN mintak abszorpcios egyiitthatoé és torésmutatd értékei 0,8 THz és 1,6
THz frekvenciak esetén.

Az abszorpcios egyiitthatd értékei a fotorefrakcios kiiszobhoz kozeli, 6,1 mol % Mg
koncentracié esetén a legkisebbek, a Mg koncentracio fotorefrakcids kiiszobtdl valo
tavolsagéanak fliggvényében az abszorpcios egyiitthato értékek ndvekednek mind ordinarius

mind extraordinarius polarizacié esetén (28.c,d abra).

A cLN ¢és sLN mintdk koziil is tehat a kiiszobkoncentraciohoz legkodzelebbi Mg
adalékolasu kristaly abszorpcids egyiitthatd értékei a legkisebbek mind ordinarius mind
extraordinarius polarizacié esetén. Ennek egy lehetséges magyarazata, hogy a Nb antisite
ionokat az adalékolds soran a Mgz+ ionok helyettesitik — csOkkentve ezaltal a kristaly
elérve viszont a Mg ionok tobblettltésiik miatt a tovabbi adalékolds soran mar jabb
racshibakat okoznak, erésitve ezzel a kristdly alkalmazasok szempontjabol karos

tulajdonsagait, példaul az abszorpciot és a fotorefrakciot. A LN széles tartomanyban

rrrrr

crc

vagyis a 0,7 mol % Mg tartalmu sLN és 6,1 mol % Mg tartalmu cLN kristalyok a
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legelényosebbek alacsony THz-es abszorpcidjuk miatt. A mérési eredményeim azt
mutattdk, hogy a magnéziummal adalékolt sLN mintak kisebb abszorpcids egylitthatoval

rendelkeznek, mint az adalékolt cLN kristalyok, tehat a legcélszeriibb a sztochiometrikus

ey
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4.2. Az a-TeO, THz-es torésmutatojanak és abszorpcios egyiitthatéjanak

meghatarozasa

4.2.1. A mintak és a kiertékelési modszer

A tellir-dioxid kristalyformai koziil a leggyakrabban el6fordulo, ¢és a THz-es
alkalmazasokban is legigéretesebb paratellurit (o-TeO,) kristaly terahertzes anyagi
paramétereinek meghatarozasara iranyuld vizsgalatokat folytattam THz-TDS modszerrel.
Az anyag kettOstorése miatt a vizsgalatokat kétféle modon végeztem, egyik esetben a
mérések soran a kristalyon athaladdo THz-es nyalab elektromos tere a kristaly [001] optikai
tengelyére merdleges, az [110] tengellyel parhuzamos volt (ordinérius polarizacid), masik
esetben az elektromos tér a kristaly optikai tengelyével volt parhuzamos (extraordinarius

polarizacio).

A vizsgalt harom a-TeO, minta Magyar Tudomanyos Akadémia Wigner Fizikai
Kutatokozpontjanak Alkalmazott és Nemlinearis Optikai Osztalyan késziilt Czochralski
kristalynovesztési eljarassal. A mintak azonos, 7 x8 x0,48 mm? méretiiek voltak, viszont
orientaciojuk eltért, az 1. kristaly 7 x 8 mm?-es lapjanak sikja a (001) sik, a méasodiké a
(110) sik volt, a harmadiké az optikai tengellyel 8= 45° sz6get bezaro sik volt. A THz-es
nyalab mindharom esetben a 7 x 8 mm?-es lapra merdlegesen haladt at az anyagon a
mérések soran. Igy az 1. minta esetén a THz-es nyalab elektromos tere merdleges volt a
kristaly optikai tengelyére, ennél a mintanal kizardlag ordinarius polarizacioji méréseket
végezhettem. A 2. minta esetén mindkét polarizacié mellett végezhetk voltak THz-TDS
mérések, attdl fiiggden, hogy a THz-es nyaldb elektromos tere az [110] vagy a [001]
tengellyel volt parhuzamos. A 3. minta esetén a kristaly lapjanak 7 mm-es oldala a [001]
optikai tengelyre meréleges volt, a 8 mm-es oldala az optikai tengellyel 8 = 45° szoget
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zart be, igy ennél a mintanal az n, ordinarius torésmutatd és az Neo(H) extraordinarius

torésmutatd meghatarozasara volt lehetdség.

A mintadkon 4athaladd6 THz-es nyalab lineéris polarizaciojat a THz-es emitter €s a minta
kozé helyezett wire grid THz-es polarizatorral biztositottam, melyre a korabban emlitett
okok miatt volt sziikkség. A mintdk 480 um-es vastagsagat mikrométercsavarral mértem

meg, amelynek hibdja + 10 pm.

A mérések soran a mintan athalado és a minta nélkiili téren athaladd6 THz-es impulzusok
térerdsség-idé fliggvényét rogzitettem. A vizgdz jelenlétébdl szarmazd abszorpcids
veszteségeket a spektrométer belsejébe torténd nitrogén beflijassal csokkentettem, a relativ
paratartalom a mérés id6tartama alatt mindvégig 7 % alatt volt.

A 29. abra a (001) -TeO; kristalymetszeten athalad6 és a minta nélkiili téren athalado
THz-es impulzusok térerdsség-idd fliggvényét mutatja. Az abran lathatok Fabry-Perot-
effektusbol eredd, ~20 pikoszekundumonként megjelend reflektalt impulzusok. A 62,5 ps
sz¢lességli iddablakba 2 reflektalt impulzus keriilt be. A kiértékelésre hasznalt TeraMat
szoftverrel a minta falan torténé tobbszords reflexidt olyan beallitassal tudtam kezelni,
hogy a mért adatokat a 0-35 ps idOtartomanyon vegye figyelembe, onnantol kezdve az
adatokat nullakkal helyettesitse (zero padding) [128], igy kihagyva az idGablakbol a

reflektalt impulzusokat, és megérizve a frekvenciatartomanybeli 16 GHz feloldast.

A minta térésmutatd és abszorpcios egylitthatd spektrumainak pontosabb meghatarozasat
teszi lehetévé a mintan athaladé impulzus frekvenciatérbeli optimalizacios (FO) eljarassal
torténd visszaépitése a Fabry-Perot reflexiok figyelembe vételével [112, 113]. Ezért a
csoportunk egy FO moddszert alkalmazo program elkészitésébe kezdett. Az elve a Pupeza
¢s munkatarsai 4ltal kifejlesztett vékony egyrétegli homogén mintak anyagi paramétereinek

kinyerésére alkalmas algoritmuséval egyezd. A mért jel reflexidk figyelembevételével
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torténd frekvenciatérbeli visszaépitésén alapul, az optimalizaci6 a Nelder-Mead
algoritmussal torténik [130]. A modszer elénye, hogy az adatfeldolgozas soran a mérés
id6ablakat nem kell csokkenteni, €s a spektralis feloldas megérzéséhez nem sziikséges
nullakkal kiegésziteni az idébeli adatsort, hanem a minta anyagarol informaciokat hordozo
eredeti mért jelet hasznaljuk fel. Ezenkiviil alkalmas vékony mintdk anyagi paramétereinek
meghatarozasahoz, ahol a mintan athaladé impulzust idében fedik a reflektalt impulzusok.

A visszaépitett elektromos tér E v) frekvenciafiiggését a kovetkezd egyenlet

visszaépiett (

hatdrozza meg:

visszaepiett \V' ) = Erer \V ~o’_ 01 3 d)Th 10 ~1’
E ot (V) = Ene (v) P(,, =) T, (A Z(R2 i, d)) (26)

ahol E,,(v) a referencia impulzus elektromos téreréssége, a P, T és R értékek a (9)-(11)

egyenletekkel meghatarozhat6 terjedési, transzmisszios €s reflexios egyiitthatok [109]. Az
algoritmus a térben valtozé mozg6 atlag sziirés modszerét alkalmazza, amely a zaj és a
statisztikai hibak csokkentésével javitja az eredményeket [112].

A visszaépitéshez egy kezdeti értéket kell megadnunk az 7i(v) komplex torésmutatora,
ennek valos része a (14), képzetes része a (15) egyenlet segitségével hatarozhatd meg.

A program fejlesztése, tesztelése jelenleg is zajlik. A kovetkezOkben bemutatott, dltalam az
a-TeO; kristaly torésmutatd és abszorpcios egyiitthatd spektrumainak meghatarozasara
hasznalt, FO moddszert alkalmaz6 programot Kiss Krisztian végzds fizikus MSc hallgato

készitette el C# programozasi nyelven.

A 29. abran lathaté, hogy az FO eljarassal visszaépitett spektrumot inverz Fourier
transzformalva kapott térer0sség-ido fiiggvény jol illeszkedik az idobeli jelhez. Az FO

eljarassal kapott eredményeket az ordinarius polarizacio esetén mért adatokon mutatom be.
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Ordinarius polarizacio
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29. abra Az -TeO, (001) metszetén athaladéd, a minta nélkiili téren athalado THz-es impulzusok
térerésség-ido fliggvénye ¢és a frekvenciatérbeli optimalizacioval visszaépitett térerésség-ido
fliggvény

A mérési eredményeket bemutatd, elemz6 4.2.2 fejezetben szerepld abszorpcios egylitthatd
¢és torésmutatd spektrumok a TeraMat szofverrel késziiltek a 3. fejezetben leirt modon.
Annak érdekében, hogy meggy6zddjek arrdl, hogy a reflektalt jelekt6l mentesitett e(t)
figgvények TeraMat szoftverrel valdo kiértékelése hiteles eredményhez vezet,

megvizsgaltam az ilyen moddon kapott eredmények FO eljarassal meghatarozott

spektrumokkal val6 6sszhangjat.

A TeraMat szoftverrel és az FO eljarassal meghatarozott torésmutatd és abszorpcios
egyiitthato spektrumokat a 30. abra mutatja. A két modszerrel kapott gorbék atfednek. Ez
azt mutatja, hogy a TeraMat szoftver megbizhaté eredményeket ad olyan esetekben, ahol a
mintavastagsag elegendden nagy ahhoz, hogy a minta idébeli jele elkiiloniiljon a reflektalt
impulzusokétdl. Viszont az FO moddszerrel meghatarozott spektrumokban oszcillaciok
jelentek meg, melyek Fabry-Perot eredete kdzvetleniil is magyarazhaté a mintavastagsag, a
torésmutato és az az oszcillaciok peridodusa kozti 6sszhanggal. Az érdekesség kedvéért egy
kozvetett Giton is igazolom a Fabry-Perot eredetet, amelyhez els6 1épés az elméleti gorbével
valo illesztés.
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30. abra A TeraMat szoftverrel (szaggatott vonal) és az FO modszerrel (folytonos vonal) szamitott
torésmutato (a) €s abszorpcios egyiitthatd (b) spektrumok.

A paratellurit komplex dielektromos allanddja a terahertzes tartomanyon a fonon-polariton
rezonanciakbol hatarozhaté meg. Az & (V) dielektromos allanddé & (v) valds és &(v)
képzetes részét a N db Lorentz oszcillator kompozicidjaként kozelitve az (7) és (8)
egyenletekkel, ordinarius polarizacio esetén N = 8, g(0) = 5,25, extraordinarius polarizacio
esetén N = 4, g(o0) = 5,38 az 1,2 - 21 THz tartomanyra vonatkozoan [43]. A dielektromos

alland6 € (V) értékébol a torésmutatd az n(v)= Rel,/EiviJ, az abszorpcids egyiitthaté az

4 = ) . P . e .
a(v)z Tm/lm \/Eivi] Osszefliggéssel szamithatd, ahol ¢ a vakuumbeli fénysebesség. Az

igy Kiszamitott ordinarius térésmutato fiiggvény a 31. abran folytonos vonallal jel6lt, az
altalam THz-TDS modszerrel mért adatokbol TeraMat szoftverrel meghatarozott értékek

pontozott vonallal jeloltek. A Lorentz-illesztés pontosan illeszkedik a mért értékekhez.

A 30. abran megfigyelheté Fabry-Perot oszcillaciok periddusanak vizsgalata lehet6vé teszi
a vizsgalt minta csoporttorésmutatdjanak meghatarozasat [10]. Két szomszédos csucs

maximuma kozti Av frekvenciakiilonbségb6l a d mintavastagsdg ismeretében az n,

csoporttdrésmutatot az ng(v): Osszefliggés segitségével szamitottam ki, ahol v a

C
2dAv

Av frekvenciakiilonbséggel rendelkezd két szomszédos csics maximumahoz tartozo
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frekvencidk szdmtani kozepe. Ilyen modon 1; 1,5 és 2 THz frekvencidkhoz tartozé

csoporttorésmutato értéket szamitottam ki, ezek a 31. dbrdn haromszogekkel jeloltek.

A csoporttorésmutatd ezen kiviill masképpen is kiszamithato, a Lorentz-modellel illesztett

n(v) fazistorésmutatd fiiggvény segitségével, a ng(v)= n(v)+vd— Rayleigh-egyenlettel.
1%

Ezt a fiiggvényt a 31. abran szaggatott vonallal jeloltem.

Ordinarius polarizacio

6,0 T T T g T T T
+ Mért térésmutato
—— Lorentz-modellel illesztett torésmutaté fliggvény
A FP oszcillaciokbdl szamitott csoporttorésmutatd
® A minta jelének id8beli késésébdl szamitott csoporttérésmutatd
- - - Lorentz-illesztésb6l szamitott csoporttérésmutatd A
55 L
\8 .
© e
= .
S L
e A .
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\m R4
P -
2 50F - il
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31. abra A THz-TDS moddszerrel mért adatokbol TeraMat szoftverrel meghatarozott térésmutatod
spektrum (pontozott vonal), a Lorentz-modellel illesztett torésmutatd fiiggvény (folytonos vonal),
az illesztett fliggvénybdl meghatarozott csoporttdorésmutatd fliggvény (szaggatott vonal), a Fabry-
Perot oszcillaciok periodusabol meghatarozott csoporttorésmutatd értékek (haromszogek) és a
minta jelének idobeli késésébol szamitott csoporttorésmutatd (kor)

A THz-TDS modszerrel mért iddbeli jelbdl Fourier transzformacidval meghatarozhato
térerésség amplitadd spektrum vp = 0,6 THz frekvencian taldlhaté maximuméhoz tartozd
csoporttorésmutatd a mintan 4thalad6 impulzus id6beli jelének a referencia jelhez képesti
At idébeli késésébdl is megbecsiilhetd (29. abra). Az értéke a 31. abran korrel jelolt,

CAt
n, (V0)=T+1=4,76. A négy diszkrét pont és a szaggatott gorbe jo illeszkedése is

igazolja a feltételezést.
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Az FO eljaras lehetdséget biztosit a mintavastagsag pontos meghatarozasara is, amire
akkor van kiilonOsen nagy sziikség, amikor a mintavastagsag egyéb modszerrel nem
mérhetd, vagy nem definialt (pl. porézus anyagok, pasztillak). A 32. abran bemutatom,
hogy ahhoz, hogy a visszaépitett E,saepirer(V) spektrum minél pontosabban kozelitse a
mért spektrumot milyen térésmutatd spektrum adodik kiilonbozé  feltételezett

mintavastagsagok esetén.

Ordinérius polarizacio

50 T T T T T —
- 470 um AR
-~ -~ 475 um AN
4ol [——480um i
- - - 485um

Torésmutato

4,7

a6 ' .

0,5 1,0 15 2,0
Frekvencia (THz)

32. abra Az FO eljarassal szamitott torésmutaté értékek kiilonbozé d mintavastagsag esetén

A Fabry-Perot oszcillaciok amplitidoja kiillonboz6 az egyes spektrumok esetén. A
mikrométercsavarral is mért 480 um vastagsaghoz kozeledve az oszcillaciok amplitadoja
csokken. A legalacsonyabb a minta tényleges vastagsdganal. A FO eljarast alkalmazé
program tovabbfejleszthetd 1gy, hogy ne kelljen eldre megadni a megmért
mintavastagsdgot, hanem a Fabry-Perot rezgésekbdl egy mintavastagsagra torténd
optimalizaci6 segitségével adja ki, ennek beépitése a programba folyamatban van. A
numerikus mintavastagsag meghatarozas eldnye a mikrométercsavarral torténd méréssel
szemben, hogy a mérési hibdk mérsékelhetdk, a mintavastagsdg pontosabb
meghatdrozasara van lehetdség. Mindehhez a szoftver tovabbfejlesztése, finomitasa

sziikséges, ami nem képezi jelen értekezés targyat.
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A fazis- és csoporttorésmutatok részletes elemzésével az altalam vizsgalt esetekben
Osszhangot taldltam a TeraMat és az FO moddszer kozott. Mivel az FO moddszer fent
emlitett el6nyeire jelen esetben nincs sziikség; a megbizhatonak talalt, egyszeriibben

hasznalhato TeraMat programot hasznaltam a mérések kiértékelése soran.

4.2.2. A kiértékelés eredményei

A TeraMat szoftverrel a hdrom kiilonb6zé minta esetén hdrom kiilonb6zd torésmutatod
spektrumot kaptam (33. abra). Az n, ordinarius torésmutat6 értékeket az 1. mintan mértem,
ebben az esetben a THz-es nyalab az optikai tengely mentén haladt, ezért a kristalyt a
nyalab terjedési iranya koriil barmilyen szoggel elforgatva az ordinarius térésmutatd volt
mérhet6. Amint a 34. abran is lathat6, a varakozasnak megfeleléen a torésmutatd értékek
minimalis mértékben térnek el egymastol. Az ne, értékeket a 2., az Neo(H) értékeket (6 =

45°) a 3. mintan mértem.

7,0 T T T T
« + Ordinarius polarizacio ’
r — — Extraordinarius polarizacio ’
65L~ " Optikai tengellyel 45° szdget bezard (mért) ’ |

—— Optikai tengellyel 45° szdget bezard (széml’tottz ’

6,0

55

Torésmutatd

50

4,5 1 L 1 L 1 L
0,5 1,0 15 2,0

Frekvencia (THz)

33. abra A TeraMat szoftverrel meghatarozott N, Ne és Ne(45°) értékek a frekvencia
fliggvényében
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Ordinérius polarizacié
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34. abra Az 1. minta esetén mérhetd ordinarius térésmutatok a minta optikai tengely koriili harom
kiilonb6z6 szogl elforditasa esetén

Az neo(6), az Ny és az N, értékek ismeretében a kovetkezOképpen szamithat6 ki:

1 cos’d +sin2 0
n2(6) n? nZ

0 €0

(27)

A Ohelyébe 45°-ot helyettesitve meghatarozott, a 34. abran folytonos vonallal jeldlt Neo(6)
értékek jo kozelitéssel egyeznek a mért értékekkel. Alkalmazasok szempontjabol az a-
TeO, optikai tengellyel parhuzamos (extraordinarius polarizécid) és arra merdleges
elektromos  térerdsségli  (ordinarius polarizacid) THz-es nyaldbokra vonatkozo
torésmutatoja €s abszorpcios egyiitthatdja 1ényeges, ezért a tovabbiakban az 1. és 2. minta

mérési eredményeit ismertetem.

Mindkét polarizaci6 esetén harom mérésbdl meghatarozott spektrum atlagat vettem, az igy
kapott abszorpcios egyiitthatd és torésmutatd adatokat mutatjdk a 35. dbra pontozott
vonallal jelolt gorbéi a mérések hibasavjaival egyiitt. A torésmutatd és az abszorpcids
egyiitthatd értékek is monoton ndvekedést mutatnak a frekvencia fliggvényében mind

ordinarius mind extraordinarius polarizacid esetén a 0,5 - 2 THz frekvenciatartomanyon.
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Ordinarius polarizacié
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35. abra Az a-TeO,; kristaly torésmutato és abszorpcios egyiitthatd spektrumai ordindrius (a,b) €s
extraordinarius polarizacié (c,d) esetén. Pontozott vonal jeloli a sajat THz-TDS mérési
eredményeimet, négyzetek jelolik a Sotome és munkatarsai altal THz-TDS modszerrel mért
eredményeket.

Az ordinarius torésmutatdo értékek ~4,7, az extraordinarius torésmutatd értékek ~5,5
koriiliek, az o-TeO; a 0,25 - 2 THz frekvenciatartomanyon is a lathatd tartomanyon
tapasztalt pozitiv kettOstorést mutatja [92]. Azonban a THz-es tartomanyon mért
torésmutato értékek a lathatd tartomanyon (0,589 pum hullamhosszu sugarzasra) mért n, =
2,274, n, = 2,43 értékeknél [91] joval nagyobbak. A 35. (a) és (c) abra értékeit
Osszehasonlitva lathatd, hogy extraordinarius polarizacidé esetén a diszperzid hétszer
akkora, mint ordinarius polarizaci6 esetén. Az abszorpcios egylitthatd ordinérius
polarizacio esetén kisebb, 2 THz frekvencian nem éri el a 60 em™? értéket, mig

extraordinarius polarizacio esetén 2 THz frekvencian az abszorpcids egyiitthato ~150 cm™
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értékli. EbboOl kovetkezéen a THz-es alkalmazéasokban eldnydsebb a kristaly optikai

tengelyére merdleges elektromos terii 1ézernyalabbal megvildgitani az a-TeO, kristalyt.

Nemrégiben Sotome ¢és munkatarsai is végeztek THz-TDS méréseket paratellurit
kristalyon [43]. Ok a FIR FT reflexids spektroszkopiaval kapott adataikkal egyiitt,
sz¢élesebb frekvenciatartomanyon abrazoltak a THz-TDS modszerrel kapott értékeiket, igy
ez utobbiakat meglehetdsen nehéz precizen leolvasni, ami tobbek kozott a cikk egyik
hianyossaga. A 35. abran négyzetekkel jel6lt néhany leolvasott térésmutato és abszorpcios
egylitthato érték viszont jo egyezést mutat az altalam mért értékekkel mindkét polarizécio

esetén.

Sotome és munkatarsai az altaluk FIR FT spektroszkopidval meghatarozott reflektancia
értékekre az 1,2 - 21 THz frekvenciatartomanyon fliggvényeket illesztettek, a komplex
dielektromos allandot N db Lorentz-oszcillator kompozicidjaként eldallitva (36. abra). Az
ordinarius sugar esetén aktiv nyolc E és az extraordinarius sugar esetén aktiv négy A,
fonon modus infravords reflexios spektroszkopiaval kimért kozponti  frekvenciain
meghataroztak az oszcillatorok erésségeit és csillapitasi tényezoit, és a komplex
dielektromos allandd &(w) valos és &(w) képzetes részét a (7) és (8) egyenletekkel
szamitottak Kki. Az &(o0) allando értéke & (o0) = 5,25 ordinarius, ¢ (o0) = 5,38 extraordinarius

polarizacio esetén.

Amint a 9. és a 36. abran lathato, az illesztett fiiggvények szaggatott vonallal jelolt gorbéi
jelentésen eltérnek a THz-TDS moddszerrel Sotome ¢és munkatarsai altal, valamint az
altalam mért adatoktol a 0,2 - 2 THz frekvenciatartomanyon. Ez a nagyfoku illesztetlenség
azt jelenti, hogy a [43] cikkben megadott oszcillator paraméterek nem alkalmasak a
torésmutatd €és az abszorpcié preciz meghatarozésara a 0,2 — 2 THz tartoméanyon.

Kovetkezésképp Sotome paramétereit ugy kell modositani, hogy alacsony frekvencian jo
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legyen az illeszkedés a TDS mérés pontjaira, ugyanakkor a FIR FT reflektancia
mérésekkel vald 6sszhang se sériiljon magasabb frekvencidkon.

Ordinarius polarizacié Ordinarius polarizacié
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36. abra Az a-TeO, kristaly torésmutato és abszorpcios egyiitthatd spektrumai ordinarius (a,b) és
extraordinarius polarizacio (c,d) esetén. Mind a négy esetben pontozott vonal jeldli a sajat THz-
TDS mérési eredményeimet, négyzetek jeldlik a Sotome és munkatarsai altal THz-TDS modszerrel
mért eredményeket. A folytonos vonal a sajat, a szaggatott vonal Sotome ¢és munkatarsai altal
Lorentz-modellel illesztett torésmutatd és abszorpcios egyiitthatd fiiggvényeket jeldli.

A 0,2 - 2 THz frekvenciatartomanyon a Lorentz-oszcillator modellel torténd preciz
illesztés megvaldsitasa érdekében egy kozponti frekvencia értéket modositottam a Sotome
és munkatarsai altal meghatarozottak koziil kordbbi Raman spektroszkopiai mérési
adatokkal [90, 103, 104] 6sszhangban 1év6 frekvencia értékre extraordinarius polarizaciod
esetén. Tovabba 1j oszcillator erdsség €s csillapitasi tényezd értékeket hataroztam meg,
mind ordinarius, mind extraordindrius polarizicio esetén. Osszesen nyolc illesztési

paramétert valtoztattam meg a Sotome altal meghatarozottak koziil. Az altalam hasznalt
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illesztési paramétereket a 4. tablazat tartalmazza. A tablazatban az eredeti értékek normal

betlitipussal, a modositottak félkdvérrel szedettek.

i Polarizacio vi (THz) Vi (THz) fi

1 3,660 0,111; 0,500 0,654; 2,569
2 5,314 0,155 6,958; 4,890
3 6,400 0,361 2,404; 2,160
4 Ordinarius 9,052 0,310 4,181

5 9,797 0,495 0,574

6 11,730 1,064 0,071

7 18,830 0,561 1,655; 1,450
8 22,930 0,498 0,184

1 2,534; 2,460 | 0,15; 0,075 9,436; 13,338
2 Extraordinarius 7,804 0,375 0,659

3 9,652 0,306 3,760

4 18,140 0,685 2,873

4. tablazat A Lorentz-modell illesztési paraméterei. Az &(oo) allando értéke &(o0) = 5,25 ordinarius,
&) = 5,38 extraordinarius polarizacio esetén [43]. Félkovérrel szedettek az altalam modositott
illesztési paraméterek.

Az 1j illesztési paraméterekkel meghatarozott torésmutatd €s abszorpcids egyiitthato
figgvényeket a 36. abra folytonos vonallal jelolt gorbéi mutatjak, ordinarius (a, b) és
extraordinarius polarizaci6 esetén (c, d). Lathato, hogy a 0,2 2 THz
frekvenciatartomanyon az altalam meghatarozott illesztési paraméterekkel szamitott
torésmutatd és abszorpcids egylitthatd fliggvények pontosabban illeszkednek a sajat THz-
TDS mérési eredményeimhez és a Sotome altal THz-TDS modszerrel mért adatokhoz

egyarant, mint a Sotome altal meghatarozott megfeleld fliggvények.

Az illesztési paramétereket ugy hataroztam meg, hogy a Lorentz-oszcillatorokkal kozelitett

dielektromos alland6 fiiggvényekbdl meghatarozhatd abszorpcids egyiitthatd és
torésmutato fliggvények mind a THz-TDS mérésekkel, mind a Sotome és munkatarsai altal
FIR FT reflexios spektroszkopiai mérésékkel meghatarozott eredményekhez illeszkedjenek
azokon a tartomanyokon, ahol az adott mérési modszer megbizhatobb [108]. Ezért a

Lorentz-oszcillatorok 6sszegeként becsiilt dielektromos alland6 értékekbdl meghatarozhato
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fiiggvényeknek a THz-TDS mérési modszerrel meghatarozott adatokhoz a 2 THz alatti (36.
abra), a FIR FT adatokhoz az 5 THz feletti frekvencidkon sziikséges illeszkednie.

A 37. abran a Sotome ¢és munkatarsai altal (szaggatott vonal) és az altalam meghatarozott
(folytonos vonal) illesztési paraméterekkel szamitott reflektancia értékek lathatok
ordinarius (a) és extraordinarius polarizacio (b) esetén. Az abran lathatd, hogy a két
illesztés 5 THz frekvencia folott kozelitdleg egybeesik, 8 THz felett viszont, a két gorbe
teljesen egybeesik. Mivel a Sotome és munkatarsai altal Lorentz-modellel meghatarozott
reflektancia fliggvények jol illeszkednek az altaluk FIR FT moddszerrel mért reflektancia
értékekhez, ezért az illesztésem jol kozeliti a mért FIR FT értékeket az 5-15 THz

frekvenciatartomanyon.
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37. abra A Sotome ¢és munkatarsai altal (szaggatott vonal) és az altalam Lorentz-modellel
meghatarozott (folytonos vonal) illesztési paraméterekkel szamitott reflektancia értékek a
frekvencia fliggvényében ordinarius (a) és extraordinarius polarizacio (b) esetén

A 38. abra a Lorentz-oszcillatorokkal becsiilt dielektromos alland6 fliggvényekbdl
meghatarozhatd torésmutato (a, c) €s abszorpcios egyiitthatod (b, d) fiiggvényeket mutatja
ordinarius (a, b) és extraordinarius (c, d) polarizacid esetén. Szaggatott vonallal jeldltem a
Sotome ¢és munkatarsai, folytonos vonallal az 4ltalam meghatarozott spektrumokat. Itt is
lathato, a FIR FT adatokhoz az 5-15 THz frekvenciatartomanyon megfelelden illeszkedik.
Az o-TeO; kristalyon végzett THz-TDS vizsgalataim eredményeként sikeriilt nagy
pontossaggal meghatarozni az anyag abszorpcids egylitthato és torésmutatd spektrumait a
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0,25 - 2 THz frekvenciatartomanyon mind ordinarius mind extraordinarius polarizacid

esetén.
Ordinarius polarizacioé Ordinarius polarizacié
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38. abra A Lorentz-oszcillatorokkal becsiilt dielektromos allandé fliggvényekbdl meghatarozhaté
torésmutato (@, ) és abszorpcios egyiitthato (b, d) fliggvények ordinarius (a, b) és extraordinarius
(c, d) polarizacié esetén. A szaggatott vonallal jeldltek a Sotome és munkatarsai éltal, folytonos
vonallal az altalam meghatarozott fiiggvények.

A korabbi Raman spektroszkopiai [90, 103, 104], FIR FT ¢és THz-TDS [43] mérési
eredményeket figyelembe véve sikeriilt az altalam mért THz-TDS mérési adatokra egy 1,
az eddiginél pontosabb illesztést adnom a komplex dielektromos allandot 4 Lorentz-
oszcillator Osszegeként megbecsiilve extraordinarius, 8 Lorentz-oszcillator Gsszegeként
becstilve ordinarius polarizacio esetén. Az altalam illesztett fiiggvény segitségével lehetévé
valik az a-TeO; torésmutatd és abszorpcids egylitthatd értékeinek meghatarozasa barmely
0,2-2 THz kozotti vagy 5-15 THz kozotti frekvencidra, amely a kristaly terahertzes

alkalmazasainak tervezéséhez sziikséges.
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4.2. A LiTaO; THz-es torésmutatéojanak és abszorpcios egyiitthatojanak

meghatarozasa

A litium-tantalat j6 nemlinedris tulajdonsaganak koszonhetéen a litium-niobathoz
hasonldéan igéretes anyag THz-es impulzusok optikai egyeniranyitassal torténd
eldallitasara. Hasonld6 okok miatt, mint a LN esetén itt is dontott impulzusfronti

gerjesztésre van sziikség.

A kongruens LiTaOg3 (cLT) kristalyt Schall és munkatarsai vizsgaltak LiNbO; kristallyal és
mas elektrooptikai anyagokkal egyiitt THz-TDS modszerrel [41]. A mérések soran a CLT
torésmutatojat ¢és az abszorpcidés egylitthatojat hataroztdk meg a 0,1-3 THz

frekvenciatartomanyon. Az altaluk vizsgalt CLT kristaly adalékolatlan volt.

Mivel a LN kristdly a magnéziummal torténd adalékoldsa javitja a kristaly optikai
tulajdonsagait (példaul csokkenti az abszorpcidjat és a fotorefrakciot), érdemes LT esetén
is vizsgalni a Mg adalékolds hatasat a kristaly torésmutatdjara és az abszorpcios
egylitthatojara. A Mg adalékolas LT kristaly optikai tulajdonsdgokra hatasanak vizsgalata
érdekében a kozelmultban vizsgalatokat kezdtem 1 mol % Mg adalékolast
sztochiometrikus LT (sLT) kristalyon THz-TDS modszerrel. A vizsgalt minta tdrésmutato
¢s abszorpcios egylitthatd spektrumdat ordinarius €s extraordindrius polarizacido esetén
hataroztam meg. Az altalam meghatarozott spektrumokat a 39. abra mutatja. Az abran
lathatok a Schall és munkatarsai altal THz-TDS modszerrel meghatarozott torésmutatd €s
abszorpcios egylitthato értékek, €s az azokra altaluk illesztett fliggvények is a [41] cikkben
talalhato illesztési paraméterek alapjan. A 39. ¢ abran nem lathato illesztési gorbe, mert a
[41] cikkben szerepld illesztési paraméterek alapjan a Schall és munkatarsai mérési

adataira nem illeszkedd gorbét adnak, egy a cikkbeli elirds miatt.

85



Ordinarius polarizacié Extraordinarius polarizacié

T T T T

A T - | T
7oL @ THz-TDS mérési eredmény (Schall) 7 68l THz-TDS méresl eredmeny (Schall)
| =-=- THz-TDS mérési eredmény (sajat) 0 r|=-—--THz-TDS mérési eredmény (sajat) =
— lllesztés lllesztés (Schall)
Ne) - 9
2 "I @ IS ]
5 = =
£ £ ==
@ 6,8 - 0
: 0
P = |
6,6 ]
64 g , b
1 " 1 n 1 " 1 " 1 1 " 1 1 "
0,5 1,0 1,5 2,0 2,5 0,5 1,0 1,5 2,0 25
Frekvencia (THz) Frekvencia (THz)
= g8 Py Extraordinarius polarizacié
Ordinarius polarizacioé 300
T T T T — m  THz-TDS mérési eredmény (Schall)
= = THz-TDS mérési eredmény (Schall) = —-—- THz-TDS mérési eredmény (sajat)
g —-=--THz-TDS mérési eredmény (sajat) i S 250 Fjjlesztés (Schall) 7
o '90[1= - - THz-TDS méresi eredmeny SLN (sajét), * | 2 |- - - THzTDS mérési eredmény LN (sajat) -
£ © ;A £ 200} (@) l
— 4 0 -
E / S
E “ @ ) i
& o’ ol ® 150 - 4 4
[ I / n i)
8 P ra e o
il S 1 8 100 S
8 i 3 ! . ! J
S e . (S = -
m s el 8 50 ’./'\ T
- o L ] > o -l
g "_/—’_/' < ,/"" ST
,”-—',—"' [ ] _:_—;’_'__--—"
...... : i i i 0E T 1 L L
0,5 1,0 1,5 2,0 0,5 1,0 %5 2,0 25
Frekvencia (THz) Frekvencia (THz)

39. abra A THz-TDS modszerrel meghatarozott torésmutato (a, b) és abszorpcids egyiitthato (c, d)
értékek cLT (négyzetek) [41], 1 mol % Mg tartalmu sLT (pontozott vonal) és a 0,7 mol % Mg
tartalmu sLN kristalyokra (szaggatott vonal). A folytonos vonal a cLT mérési adatokra illesztett
fuggvényeket jeloli [41]

A LT sztochiometridja és magnéziummal torténd adalékolasa befolyésolja a torésmutatdjat
¢és abszorpcios egyiitthatojat. Az ordinarius torésmutatd kivételével (39.a abra) mindegyik
érték kisebb az adalékolt sLT kristaly esetén. Mivel az adalékolas és a sztochiometria
valtozasa esetén az ordinarius oszcillatortag csillapitasi tagja valtozik, amelynek a

torésmutatora joval kisebb hatdsa van, a Kramers-Kronig relacié nem sértil.

Az abszorpcids egyiitthatd értékeket a 0,7 mol % Mg tartalmu sztochiometrikus LN
kristaly megfeleld értékeivel dsszehasonlitva lathato, hogy ordinarius polarizacid esetén az
SLT, extraordinarius polarizacid esetén az sLN abszorpcids egyiitthatoja kisebb. Az
eredmények kvantitativ kiértékelése, értelmezése, tovabbi mintak vizsgalata, az anyag THz

keltésre valo alkalmassadganak alaposabb vizsgélata tovabbi kutatasok targyat képezi.
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5. Osszefoglalas

A THz-es impulzusok keltésében és THz-es alkalmazasokban igéretes oxidkristalyok, az
adalékolatlan és magnéziummal adalékolt CLN és SLN, az a-TeO; és az 1 mol % Mg
koncentracioji sztochiometrikus LT kristdlyokon végzett THz-TDS vizsgéalataim
eredményeképpen sikeresen meghataroztam a vizsgalt anyagok torésmutatd és abszorpcios
egyiitthato spektrumait a 0,25 - 2 THz frekvenciatartomanyon. Tapasztalatot szereztem

mind az mérdberendezés hasznalataban, mind a mérés-kiértékelés elméletében, a

kiilonboz6 effektusok helyes kezelésében.

A korabbi adalékolatlan és Mg-mal adalékolt cLN és sLN kristdlyokon extraordinérius
polarizaci6 esetén végzett FIR FT vizsgalatok bizonytalan eredményeket adtak a
torésmutato és abszorpcios egyiitthatd spektrumokra a 0,2 - 2 THz frekvenciatartomanyon,
mivel a vizsgalt mintak vastagsiga nem volt allandé a teljes feliiletiikon [10]. A
torésmutatd és abszorpcids egyiitthatd értékeket THz-TDS modszerrel hataroztam meg a
0,25-2 THz frekvenciatartomanyon mind ordinarius mind extraordindrius polarizacid
esetén. Ezaltal a FIR FT spektroszkopiaval meghatarozott eredmények pontositasat

végeztem el extraordinarius polarizaci6 esetén.

Az o-TeO; kristalyon végzett THz-TDS vizsgalataim eredményeként sikeriilt nagy
pontossaggal meghatarozni az anyag abszorpcids egyiitthatd és torésmutatd spektrumait a
0,25 - 2 THz frekvenciatartomanyon mind ordinarius mind extraordinarius polarizéacio
esetén. Ezenkiviil a korabbi Raman spektroszkopiai [90, 103, 104], FIR FT és THz-TDS
[43] mérési eredményeket figyelembe véve sikeriilt az altalam mért THz-TDS mérési
adatokra egy 1j, az eddiginél pontosabb illesztést adnom a komplex dielektromos allandot
4 Lorentz-oszcillator 0sszegeként szarmaztatva extraordinarius és 8 Lorentz-oszcillator

Osszegeként szarmaztatva ordinarius polarizaci6 esetén.
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5.1. Tézispontok

I. Id6tartomanybeli THz-es spektroszkopia modszerével meghataroztam az adalékolatlan
és a 0,7; 1,5 illetve 4,2 mol% magnéziummal adalékolt sztéchiometrikus LiNbO;
kristalyok tOrésmutatd és abszorpcids egyiitthaté spektrumait a 0,25 - 2,5 THz
frekvenciatartomanyon ordinarius és extraordinarius polarizacio esetén. Az értekezés [10]
hivatkozasa szerinti tavoli infravordos Fourier-transzformacios — spektroszkopiaval
meghatarozott extraordinarius torésmutatdo ¢és a ~20 cm* bizonytalansaggal rendelkezo
abszorpcids egylitthatd értékek pontositasara eljarast dolgoztam ki az id6tartomanybeli

THz-es spektroszkopia modszerével mért eredményeim alapjan [S1, S2].

Il. Id6tartomanybeli THz-es spektroszkopia modszerével meghataroztam az adalékolatlan
¢és az 1,2; 6,1 illetve 8,4 mol% magnéziummal adalékolt kongruens LiNbOj kristalyok
torésmutato €s abszorpcios egyiitthatod spektrumait a 0,25 - 2,5 THz frekvenciatartomanyon
ordinarius és extraordinarius polarizacio esetén. Az értekezés [10] hivatkozasa szerinti
tavoli infravords Fourier-transzformacios spektroszkopiaval meghatarozott extraordinarius
torésmutatd és a ~20 cm™ bizonytalansaggal rendelkez6 abszorpcios egyiitthato értékek
pontositasara eljarast dolgoztam ki az id6tartomanybeli THz-es spektroszkopia

modszerével mért eredményeim alapjan [S2].

I1l. Idotartomanybeli THz-es spektroszkopia modszerével meghataroztam az o-TeO;
kristaly torésmutatd és abszorpcids egyiitthato értékeit a frekvencia fiiggvényében a 0,25 -

2 THz frekvenciatartomanyon ordinarius és extraordinarius polarizacio esetén [S3].
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IV. Az o-TeO, kristaly komplex dielektromos allanddjat Lorentz-oszcillator tagok
megfeleld szdmu Osszegével modelleztem ordinarius €s extraordindrius polarizacid esetén.
Az értekezés [43] hivatkozasaval ellentétben a modell sikeresen illeszkedik az
id6tartomanybeli THz-es spektroszkopia mérések eredményeire. Az illesztési paraméterek
értéke Osszhangban van korabbi Raman-, és tavoli infravords Fourier-transzformacios

spektroszkopiai mérések eredményeivel [S3].
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6. Summary

6.1. Preliminaries and objects

Oxid crystals have been investigated in the last decades in a wide range of scientific fields
due to their promising appliciation possibilities. Previous experiments have schown that
lithium niobate (LN) and paratellurite (a-TeO,) crystals can be used to generate THz

pulses as well [42, 43].

Lithium niobate (LN) is a nonlinear optical material used in the THz frequency range due
to its extremely large second order nonlinear optical tensor element (ds3) [52]. It can be
applied for high-energy THz pulse generation [42], nonlinear THz spectroscopy and THz
nonlinear optics [1]. For designing experiments the knowledge of absorption coefficients

and refractive indices in the THz range is of key importance.

In order to get information about the effect of Mg doping on THz absorption and
refraction, one decade ago far-infrared Fourier transform (FIR FT) spectroscopy
measurements were performed on a series of undoped and Mg doped (with 1.2, 6.1 and 8.4
mol% Mg concentrations) cLN and undoped and Mg doped (with 0.7, 1.5 and 4.2 mol%
Mg concentrations) sLN crystals in the 0.9-4.6 THz frequency range with extraordinary
polarization [10]. However the determined absorption coefficient and refractive index
values have some uncertainty due to the lensing effect caused by the unwanted curved

surfaces of the used crystals.

The object of this work was to refine the results obtained by FIR FT measurements and
determine the absorption coefficient and refractive index spectra with ordinary polarization

as well.
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a-TeO, has attracted considerable attention because of its remarkable acousto-optical [94]
and electro-optical properties [102]. a-TeO, crystallizes in the D4 space group, with
tetragonal symmetry. Single crystals are colorless and transparent in the 0.33-6.5 um
region [91]. It is a positive uniaxial material showing optical activity for light propagating
along the optical axis [91] and has a large second-order nonlinear optical coefficient in the

transparent frequency region (values of di4=0.59 pm/V at 1064 nm) [88].

Sotome and co-workers have only recently reported the generation of THz radiation in a-
TeO, single crystals irradiated with 800 nm wavelength femtosecond laser pulses [43].
They perfomed also far-infrared Fourier transform spectroscopy (FIR FT) and terahertz
time-domain spectroscopy (THz-TDS) measurements to determine the optical properties of
the crystal. They have determined the refractive index and absorption coefficient functions
of the a-TeO, crystal by estimation of the complex dielectric function with the composition
of N Lorentz oscillators. The value of N was 8 for ordinary and 4 extraordinary
polarizations. Reflectance functions calculated from the Lorentz function were fitted to the

measured FIR FT reflectance data for both ordinary and extraordinary polarization.

However there is significant mismatch between the results of the THz-TDS transmission
measurements and the curves derived from the Lorentz model fitted to the reflectance
curves measured by Sotome et al. In order to fit precisely the measured THz-TDS data in
the 0.25 — 2 THz frequency range and also to be consistent with the high frequency FIR FT
reflectance data (determined by Sotome et al.) the modification of some Lorentz

parameters was needed.

The object of this work was the verification of the previous measured absorption

coefficient and refractive index spectra by THz-TDS measurements and the determination
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of new Lorentz parameters from which more accurate absorption coefficient and refractive

index spectra can be calculated with consideration of the FIR FT and THz-TDS results.

6.2. Methods

The index of refraction n(v) and absorption coefficient a(v) spectra of LN and a-TeO,
were determined by THz time domain spectroscopy (THz-TDS) in the 0.25 — 2.5 THz and
in the 0.25 — 2 THz frequency range respectively. For the examination a TERA K8
terahertz spectrometer (Menlo Systems) was used. To avoid the absorption of water vapor

nitrogen gas was circulated in the spectrometer keeping the humidity around 7% [118].

In the course of the measurements the time dependence of the THz electric field was
monitored with and without the sample. From the Fourier transformed electric field
functions a complex transfer function was determined in the frequency domain from which
the refractive index and absorption coefficient spectra were determined. The determination
of the material parameters from the temporal curves was performed by the TeraMat
software (Menlo Systems) belonging to the spectrometer. Since the software is unable to
take into account the Fabry-Perot effect the time window was shut before the arrival of the
first reflected pulse at 34 ps. In order to verify the data obtained by the TeraMat software
an evaluation method was improved by adopting an optimizing algorithm [109, 112, 113]

to our case.

The thickness of the LN and a-TeO, samples was measured with micrometer screw with
10 um accuracy. Because of the well-known birefringence of these crystals [41, 92]
measurements were performed with beam polarization both parallel (extraordinary
polarization) and perpendicular (ordinary polarization) to the optical axis of the crystal.

Since the polarization of the THz antenna source was not perfectly linear, a week beating-
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like modulation [123, 124] was observed in the spectra. In order to avoid this effect a wire

grid polarizer was placed between the source and the sample.

6.3. New scientific achievements

I. I determined the absorption coeficient and refractive index spectra of undoped and Mg
doped (with 0.7, 1.5 and 4,2 mol % Mg concentrations) stoichiometric lithium niobate
crystals with tertahertz time-domain spectroscopy in the 0.25 - 2.5 THz frequency range
for ordinary and extraordinary polarizations. According to the results of the tertahertz time-
domain spectroscopy measurements | worked out a procedure to refine the far-infared

Fourier transform spectroscopy results of reference [10] of the PhD thesis [S1, S2].

I1. 1 determined the absorption coeficient and refractive index spectra of undoped and Mg
doped (with 0.7, 1.5 and 4,2 mol % Mg concentrations) congruent lithium niobate crystals
with tertahertz time-domain spectroscopy in the 0.25 - 2.5 THz frequency range for
ordinary and extraordinary polarizations. According to the results of the tertahertz time-
domain spectroscopy measurements | worked out a procedure to refine the far-infared

Fourier transform spectroscopy results of reference [10] of the PhD thesis [S2].

I11. I determined the absorption coeficient and refractive index spectra of a-TeO; crystals

in the 0.25 - 2.5 THz frequency range for ordinary and extraordinary polarizations [S3].

IV. I modelled the complex dielectric constant of a-TeO, crystals with the composition of
corresponding number of Lorentz oscillators for ordinary and extraordinary polarizations.
In contrast to reference [43] of the PhD thesis the model successfully fits with the results of

the tertahertz time-domain spectroscopy measurements.
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