_)

KVANTUMELEKTRONIKA
2025

SZIMPOZIUM A HAZAI
KVANTUMELEKTRONIKAI
KUTATASOK EREDMENYEIBOL

Konferenciakiadvany

D

(9



KVANTUMELEKTRONIKA 2025

KVANTUMELEKTRONIKA
2025

Szimpozium a hazai kvantumelektronikai kutatasok
eredményeibol

Szeged
2025. szeptember 1.

Szerkeszto:
Prof. Dr. Hopp Béla

ISBN 978-963-688-064-4

Kiado:
Szegedi Tudomanyegyetem



KVANTUMELEKTRONIKA 2025

ELOSZO

Jelen kotetben a KVANTUMELEKTRONIKA 2025 Szimpoziumon bemutatott poszterek dsszefoglaloit
tessziik kozzé. A rendezvénynek a szegedi ELI ALPS Lézeres Kutatointézet adott otthont 2025.
szeptember 1-jén, amely méltdé helyszinként szolgalt a kvantumelektronika és a kapcsolodo
tudomanyteriiletek legijabb hazai eredményeinek bemutatasara és megvitatasara.

Az ELFT Atom-, Molekulafizikai és Kvantumelektronikai Szakcsoportja, az SZTE Fizikai Intézet és
az ELI ALPS Lézeres Kutatdintézet szervezésében megvaldsuld szimpdzium a hagyoményokhoz
hiven férumot biztosit az optika, a 1ézerfizika, az atom- és molekulafizika, valamint a plazmafizika
kutatoinak. A program meghivott el6adasokkal kezdodott, amelyeket poszterszekcio kovetett, teret
adva a tapasztalt kutatok mellett a fiatal kollégaknak és a doktorandusz hallgatéknak is legujabb
tudomanyos eredményeik bemutatasara.

A kozlemények széles tematikat dlelnek fel, tobbek kozott a linearis és nemlinearis optika, ultrarévid
impulzusti és nagyintenzitdsu 1ézerrendszerek fejlesztése és alkalmazésa, attofizikai kutatdsok,
kvantumoptika ¢és kvantuminformatika, fotonforrasok és Osszefonddott allapotok vizsgélata,
plazmonika ¢és nanorészecske-szintézis, valamint kiilonféle spektroszkopiai, érzékelési ¢és
orvosbiologiai alkalmazasok. A kotetben tovabba elméleti €s szamitogépes modellezési eredmények
is helyet kaptak, amelyek a kvantumelektronika szamos részteriiletének elérehaladasahoz jarulnak
hozza.

A rendezdék nevében koszonetiinket fejezziik ki valamennyi szerzének lelkiismeretes munkajaért.
Bizunk benne, hogy a kdétet hasznos ¢és inspirald olvasmanyként szolgdl mindazok szdmara, akik a
kvantumelektronika és rokon teriileteinek fejlédését nyomon kovetik és miivelik.

Prof. Dr. Hopp Béla
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1.
TUNING THE OPTOELECTRONIC AND PHOTOVOLTAIC PROPERTIES
OF NATURAL CHLOROPHYLL DYE MOLECULES VIA SOLVENT
INTERACTION: A COMPUTATIONAL INSIGHT

Mohammed A. Al-Seady!?"

tUniversity of Szeged, Physics Institute, Department of Theoretical Physics, Szeged
2University of Babylon, Environmental Research and Studies Center, Babylon, Iraq
Corresponding author: al-saadi.mohammed.ayad.mejbel@stud.u-szeged.hu
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Abstract

In the present study, the geometrical, electronic and optical properties of pure and dissolved
chlorophyll (C1) natural organic dye were computed by density functional theory (DFT) and time
dependent-density functional theory (TD-DFT). The solvents were water (H20), acetone (C2HsO),
dichloromethane (CH2Cl,), chloroform (CHsCl) and dimethyl-sulfoxide (C2HsOS). The solar
photovoltaic parameters such as light harvesting efficiency (LHE), oscillation strength (f), free energy
of electron injection (AG™é¢t°™) and regeneration (AGTé9¢meration) and open-circuit voltaic (Voc)
were investigated. The result showed that, the solvents have affected on the band gap energy of
chlorophyll natural dye, and the light-harvesting efficiency of the dye was also improved. Free energy
of electron injection was improved and observed the maximum value when dissolved the chlorophyll
natural dye in the water and DMSO solvents, meanwhile the free energy of electron regeneration was
enhanced. Furthermore, the results revealed the UV-Visible of dissolved chlorophyll natural organic
dye shifted into the red region in the absorption spectra. Hence, the following study shows chlorophyll
natural organic dye can be utilized like a sensitizer for dye sensitizer solar cells (DSSCs) applications.

Keywords: Chlorophyll dye, sensitizer for dye sensitizer solar cells, Free energy of electron injection
and regeneration, Density function theory, Open voltaic circuits.
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Introduction

Solar energy has the potential to be developed as a renewable energy source in the present time to
replace fossil-based energy[1]. A new era of photovoltaic cells, formally called dye-sensitized solar
cells (DSSCs) has attracted more attention as an alternative to silicon solar cells because of for their
low cost, flexibility, environmentally friendliness, and high efficiency in converting sunlight to
energy[2]. The (DSSCs) are called the Gratzel cell respect to the researcher who developed the idea.
DSSCs consist of a porous layer of wide band gap energy semiconductor, like titanium dioxide (TiO2)
coated with a natural dye that serves as a light sensitizer on the transparent conducting glass electrode,
an electrolyte layer and counter electrode, generally coated by graphite and platinum[3, 4]. In DSSCs,
natural dyestuff can be utilized as a dye sensitizer, which is produced from fruits, leaves, flowers, tree
bark, roots, etc[5]. Natural dyestuffs have many advantages, widely available, simple to prepare, non-
toxic, and biodegradable[6]. Natural pigments that can be adopted as dye sensitizers involve
carotenoids, flavonoids, chlorophyll, and anthocyanin which can cheaply be achieved from plants[7].
Chlorophyll natural dye is commonly investigated as a sensitizer in the DSSCs][8].

1. Computational methods

The simulation investigation of relaxation and electronics of isolated and dissolved chlorophyll
molecules at ground state were deduced by the density function theory (DFT) method. The exchange-
correlation is the most essential tool for describing the electron property and charge transfer. We
selected Beck's three parameters and Lee-Yang-Parr (B3YLP) functional to describe the exchange-
correlation, at the level B3LYP/6-31G. The optical properties of the molecules under study like the
maximum wavelength of absorption, oscillation strength, vertical excitation energy, and light
harvesting efficiency, were carried out by time-dependent-density function theory (TD-DFT). In
addition, the density of state for the molecular under investigation was computed by Gauss sum
software 2.2 version. The high occupied molecular orbital (HOMO) and lower unoccupied molecular
orbital (LUMO) useful to understanding the charge transfer between the conduction band of TiO2 and
the chlorophyll molecule is investigated, in the present study we will utilize five types of solvents are
water (H20), chloromethane (CH3ClI), dichloromethane (CH2Cl.), acetone (C2HsO) and dimethyl-
sulfoxide (C2HsOS) for chlorophyll natural dye.

2. Electronic properties

In the following part, DFT method utilized for calculate molecular orbitals energy levels and band
gap energy for Chlorophyll (types C1) in the isolated and dissolved cases, in addition, evaluated the
free energy of The important condition for continuous injection electron in the conduction band of
TiO2 semiconductor is all LUMOs levels population above the CBM(TiO2) and HOMOs levels must
be distribution below 1~ /15 . From the results, HOMO energy level locals below the redox potential
of I/13 electrolyte, that’s why C1 can generate electron at the ground state. In the same line, LUMO
energy level of C1 molecule localizes below the CBM(TiO3), so its ability to inject electrons from an
excited state to the CBM(TiOy) is insufficient. So that we want to improve the electron injection
ability of C1 molecules by using polar chemical solvents, we select different solvents varies at
dissolvable nature. Chemical solvents have a direct impact on the electronic properties of C1
molecules, so that we can easily observe the modification process. In addition, the photovoltaic
properties related to C1 molecules will be enhanced. As a result, LUMO energy levels of C1
molecules improved and shift to higher energy range. Figure (1) illustrates the distribution of the
molecular orbitals energy levels of isolated and dissolved chlorophyll around the CBM(TiO2) and
[~ /I3 measured in the electron volt unit (eV).
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Figure 1. Visual the population of the molecular orbitals energy level for pure and dissolved
chlorophyll dyes around the CBM(TiO) semiconductor and (I~ /I3’) electrolyte

3. Photovoltaic parameters

Based on molecular orbitals energy levels (HOMO and LUMO) conditions we can determine may
any molecular system is acceptable for solar sensitizers of DSSCs. As a photonic devices or solar
sensitizer in DSSCs applications, the HOMO/LUMO levels must satisfy the requirements of electrode
and electrolyte for transporting electron from electrolyte to LUMO energy level of molecular
system/natural dye (sensitizer). Furthermore, while electron injects from LUMO level into
CBM(TiO2) semiconductor materials, in another hand new electron regenerate into ground state
(HOMO) level of molecular system, thus the ideal cycle of electron injection/regeneration occurs
inside sensitizer. Most traditional parameters of photovoltaic properties are free energy of electron
injection and regeneration, efficiency of conversion, filing factor and light harvesting efficiency.

In addition, The computed values of AG(regeneration) is in negative range for both phases (isolated
and dissolved phases). Results show that AG(regeneration) shifts toward higher energy range, that’s
why the probability of regenerate electron into ground state increases Finally, the high value of free
energy of electron injection (AGinjection) and little value of (AGregeneration), Will deduce faster charge
transport between the chlorophyll dye and electrolyte[45, 47].

Firstly, we compute the free energy of electron injection and regeneration for C1 molecule into
isolated and dissolved cases. The result indicated that isolated Chlorophyll dye has positive range of
the AGginjection), SO the pure chlorophyll cannot inject the electron into CBM(Ti0O.), in addition LUMO
energy level locals below CBM(TiO2) semiconductor materials. Due to free energy of electron
injection is essential in the process of electron injection, that’s why we dissolve C1 molecule into
different types of chemical solvents. For all dissolved chlorophyll dyes, AG shifts into negative
energy range due to the interaction between C1 molecule and solvent particles. As a results, it deduced
that the dye excited state located above the CBM(TiO2) and dissolved chlorophyll dye will normally
inject the electron from the excited state of the dissolved chlorophyll to CBM(TiO).

Open voltaic circuit (Voc) is an important aspect to evaluate the efficiency of electron injection into
CBM(TiO2) semiconductor materials, furthermore, VVoc property has direct relation with ELumo
energy levels also affects the overall dye efficiency. The deduced value of the (\Voc) for dissolved
chlorophyll dye, ranged from 0.071 V to 0.547 V, these values are sufficient for ability efficient
electron injection. However, we can deduct from equation (8) the lower value of VVoc that is obtained
due to the lower energy level of ELumo, so conclude from the above result the open voltaic circuit is
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proportional directly with ELumo. Thus, the narrower band gap energy gives high ability of electron
injection and open-voltaic circuits become more efficient.

FF and n parameters are considered an essential factor to determine the efficiency of the sensitizer
device, we can evaluate these two properties according to 1 and 2 formulas. At isolated phase, the
efficiency of C1 organic dyes is about 27.2 %, but because the electron injection process misses, SO
we use chemical solvents for improving electron injection then efficiency of C1 natural organic dye.
As a result shown in table 3, the efficiency of C1 dye is improved especially when dissolved it into
CH2CI2 solvent, it is around 92.5% compared with another phases. The ordering of computed
efficiency is following (from larger to lower) C1-CH2Cl> > C1 > C1-C2HsOS > C1-CH3Cl > C1-H20
> C1-C3HeO. At analysis case, the 1 parameter depends on the Jsc, Voc and FF (direct proportional
case), as well as reversely with P(Inc.). Thus, any increasing and decreasing on Jsc effects directly of
efficiency of conversion, thus high value of Jsc gives acceptable efficiency of conversion. in the
following study, we utilized Jsc value is around (15 mA/cm?).

Table 1, lists the computed values of photovoltaic parameter of the C1 natural organic dye into
isolated and dissolved phase.

Table 1. Indicated the free energy of electron injection (4AGinjection), free energy of electron

regeneration (AGregen.)), Open-voltaic circuit (Voc), maximum wavelength of absorption (Jmax),

excitation energy (EZ*) and oscillation strength (f).

AG,, AGgey. Voc E(Amax) Edye* n
Structure / 9 o0x f FF
(eV) (eV) (V) (eV) (eV) (%)
C1 0.861 -3.299 1.839 2.938 5.161 | 0.441|1.508 | 27.7

C1-H20 -1.411 | -0919 | 0.569 | 2.831 | 2.888 | 0.495| 0.407 | 2.3
C1-CHsCl | -0.936 | -1.408 | 0.071 | 2.844 | 3.364 | 0.54 |0.289| 20.5
C1l-CHCl| -1.174 | -1.163 | 0.319 | 2.838 | 3.128 | 0.526 | 0.289 | 92.5
Cl-C3HeO | -1.329 | -1.008 | 0.478 | 2.838 | 2.971 | 0.502 | 0.355| 1.70

C1-
C2oHsOS

-1.384 | -0.940 | 0.547 | 2.825 2919 ]0.519)0.394| 215

5. Conclusions

The DFT and TD-DFT methods were selected to discuss the structural, electronic, optical and
photovoltaic parameters for pure and dissolved chlorophyll natural dye. The geometrical calculation
showed that, the solvents doesn’t effect on the geometrical parameters such as bond lengths and angle
lengths between the atoms in the chlorophyll natural dye. The solvents effected on the molecular
orbitals energy of dissolved chlorophyll natural dye and shifted them to the higher energy levels, and
it clearly observed in the density of state spectrum (DOS). In addition, the calculations of the
(AG (Injection)y and (AG (Regeneration)) jndicated a good oxidation and reduction potential energy. As
a computed result, the chlorophyll dissolved in the H,O and C>HsOS have a good photovoltaic
parameters compared with another dissolved system. Furthermore, the theoretical results deduced that
dissolve chlorophyll in the different solvents improved the photovoltaic parameters, and can used as
a sensitizer in the DSSCs systems.

10
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2.
A VEGESELEMES MODSZER ALKALMAZASA A FOTOAKUSZTIKUS
SPEKTROSZKOPIABAN

Csékasi Aron?, Dr. Bozoki Zoltan!, Magashegyi Istvan’?23

! Szegedi Tudomdanyegyetem, Fizikai Intézet, Optikai és Kvantumelektronikai Tanszék, Szeged
2Szegedi Tudomdnyegyetem, Fizikai Intézet, Elméleti Fizikai Tanszék, Szeged
SHUN-REN Wigner Fizikai Kutatokézpont, Szilardtestfizikai és Optikai Intézet, Budapest

A fotoakusztikus spektroszkopia egy olyan modszer, amely az optikai abszorpcid és az akusztikus
jelenségek kozotti kapcsolatot hasznalja ki a ppm/ppb mennyiségli gdzkoncentraciok kimutatasara.
Ennek oka, hogy a modszer rendkiviil érzékeny, nem igényel optikai detektort és kozvetleniil az
abszorpciobdl szarmazd hangot méri. Az elmult évtizedekben szamos terlileten — kornyezetfizika,
orvosi diagnosztika, olaj- és foldgazipar — valt megbizhatd mérési eljarassa. A jelenséget A. G. Bell
fedezte fel 1880-ban és a kezdeti izgalmas kisérletek utin az effektus nem Orvendett nagy
érdeklodésnek, mivel fényforrasnak alapvetden a Nap, detektornak pedig csak az emberi fiil allt
rendelkezésre. Az el6z6 évszdzad madsodik felében megjelend modern lézertechnika és a
jelfeldolgozas fejlodésével a fotoakusztikus rendszerek érzékenysége és szelektivitasa jelentsen
ndétt, azonban a pontos mérés tovabbra is nagymértékben fiigg a fotoakusztikus kamra geometriai és
akusztikai tulajdonsagaitol. Parhuzamosan ezzel a folyamattal a végeselem-modszer (VEM) és az
ehhez kapcsolddo numerikus eszkdzok is rohamos fejlddésen mentek keresztiil, ezzel lehetdvé téve
az Osszetett fizikai rendszerek részletes vizsgalatat és ezen fizikai rendszerek optimalizalasat mar a
tervezési fazisban. A bemutatni kivant munka f6 célja egy un. differencidlis, longitudinalis
fotoakusztikus kamra modellezése és geometriai optimalizalasa végeselemes modszer segitségével.
Az optimalizalas célja a kamra jel-hattérzaj viszonyanak ndvelése a geometria kis mértéki
valtoztatasaval.
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i |
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Frekvencia (kHz)
1. abra: A mért és a szimulalt rezonanciagérbe 3 kHz-tél 17,5 kHz-ig.

Differenciélis jel (mPa)

A kutatds sordn a Szegedi Tudoményegyetem Fotoakusztikus Kutatocsoportja altal kifejlesztett
fotoakusztikus méréberendezéssel mértiik a fotoakusztikus kamra rezonanciagorbéjét 3 — 17,5 kHz
tartomanyban. A kimért rezonanciacsicsok fizikai hatterét deritettiik fel a végeselem-modszer
segitségével. A méréshez hasznalt és modellezni kivant kamratipus két hengeres rezonatort tartalmaz,
amelyek a véglikon egy-egy puffertérfogattal vannak dsszekotve. A rezonatorok elsd longitudinalis
modusa gerjeszthetd a legnagyobb hatékonysidggal. A numerikus modellezés a COMSOL
Multiphysics és a Spyder szoftverek segitségével valosultak meg. A végeselem-modszer 1ényege,
hogy a fizikai problémat minden esetben egy matematikai problémava kell alakitani, ami (parcialis)
differencialegyenletekhez vezet. A differencialegyenletek numerikus megoldasat egy un. végeselem
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diszkretizacio (haldzas) elézi meg. Ez azt jelenti, hogy a vizsgalt geometriat véges szamu, egymashoz
csomopontokban kapcsoldédd elemekre bontjuk fel, ezek a haléelemek. A differencidlegyenletek
numerikus megoldasa soran a haléelemek csomopontjaiban kapjuk meg a keresett fiiggvény(ek)
értékeit, ezutan a modszer ezekbdl az értékekbdl interpolacioval adja meg a teljes geometria barmely
pontjaban a keresett fliggvény(ek) értékeit. Mivel numerikus mddszerrdl van szo, ezért igényli a
konvergencia vizsgalatat is. Kordbban mar mésok is foglalkoztak fotoakusztikus rendszerek VEM
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2. abra: A fotoakusztikus jel (balra)és a hattérzaj (jobbra) amplituddjanak valtozasa kiilonbozo
puffertérfogat esetén. A dy paraméter a puffer datmérdje az lpllr pedig a puffer és rezondtor
hosszdanak ardnya.

A mérés utan a szimuldcios térben készitettiik el a modellt, ami megadja a vizsgalt kamra valaszat az
adott modulacids frekvenciatartomanyra. Az eredmények alapjan a numerikus modell j6 egyezést
mutat a rezonanciagérbe tendenciajaban és jelszintjeiben a mért eredményekkel, a mérés verifikalja
amodell érvényességét (1. abra). A verifikalas utdn egy lehetséges modszert dolgoztunk ki a hattérzaj
szimulalasara, amely segitségével egy, a kamrara jellemz6 mennyiséget lehet definidlni: jel-hattérzaj
arany (signal-to-background ratio, SBR). A hattérzaj ebben az esetben a lézer-ablak kolcsonhatas
altal generalt akusztikus hang. Ez két f6 mechanizmuson keresztiil 1ép fel: vagy fényszoras utjan
torténik, amikor a fotonok impulzusa atadodik az ablak feliiletének, ami mechanikai rezgéseket okoz,
amelyek nyomashullamokat generalnak; vagy az ablak feliiletének fényelnyelés utjan torténd
felmelegedése révén, ami tovabbi fotoakusztikus forrast eredményez [3]. Az emlitett mechanizmusok
koziil csak a masodikat vettiik figyelembe, igy kettd hoéforrast definidltunk: egy, ami a gazminta
melegités¢hez tartozik, a masik az ablak felmelegedéséhez tartozd. Ezen optimalizalds alatt a
geometriat egyszerlibbnek rajzoltuk meg és szimmetriasikokat is alkalmaztunk, ezzel csékkentve a
szamitasi 1dot. A jel-hattérzaj viszony maximalizalasdhoz hasznalt szimulacid soran a puffertérfogat
atmérdje €s hossza valtozott. Az SBR szamitdsdhoz mindkét hdforras fotoakusztikus hangkeltése
esetén megadtuk a differencidlis jelet az adott frekvenciatartomanyban. Az igy kapott jeleket egy
Cauchy-Lorentz-eloszlast kovetd fliggvénnyel illesztettik, majd az illesztett fiiggvények
amplitidoinak hdnyadosaival adtuk meg az adott SBR értéket. Az eredmények alapjan elmondhatd,
hogy a fotoakusztikus jel (a mérendd gézkomponens lézergerjesztése esetén detektalhatd jel)
amplitidoja alig valtozik (2. dbra balra) a puffer méreteinek méddositasaval, ugyanakkor a hattérzaj
(az ablak felmelegedése altal generalt akusztikus jel) érzékenyen reagal (2. ébra jobbra) ezekre a
valtoztatasokra: a pufferhossz novelésével olyan geometria konstrualhat6, amely esetén a két
rezonatorban 1évé nyomds azonos fazisban van, ezaltal a differencialis mérés hatasosan kioltja a
hattérzajt. A végeselem-modszer segitségével olyan geometriai konfiguraciot is meg lehet hatarozni,
amely esetén a fotoakusztikus kamra jel-hattérzaj ardnya a harmincszorosara ndvelhetd.

13



KVANTUMELEKTRONIKA 2025

Felhasznalt irodalom

[1] V. Zeninari et al., Photoacoustic Detection of Methane in Large Concentrations with a Helmholtz
Sensor: Simulation and Experimentation. (Int J Thermophys 37, 7, 2016).

[2] B. Parvitte et al., Quantitative simulation of Photoacoustic signals using finite element modelling
software. (Appl. Phys. B 111, 383-389, 2013).

[3] M. Cotterell et al., Optimizing the performance of aerosol photoacoustic cells using a finite
element model. Part 1: Method validation and application to single-resonator multipass
cells. (Aerosol Science and Technology, 53(10), 1107-1127., 2019).

14



KVANTUMELEKTRONIKA 2025

3.
QUANTITATIVE THIABENDAZOLE DETECTION IN REAL SAMPLES
VIA FILTER-BASED SERS SUBSTRATES

Maher Darwish?, Viktoria Horvath?, Judit Kopniczky?, Zsolt Geretovszky!, Attila Kohut!
tUniversity of Szeged, Physics Institute, Department of Optics and Quantum Electronics, Szeged

Introduction

Food safety regulations are increasingly important due to growing consumer awareness of chemical
contaminants in agricultural products [1]. Thiabendazole (TBZ), a common benzimidazole fungicide,
Is frequently found in agricultural products and poses health concerns due to its persistence and
potential toxicity [2]. Regulatory bodies like the US-EPA and EFSA have set maximum residue limits
(MRLs) for TBZ in various food products, highlighting the need for sensitive, reliable, and cost-
effective detection methods. Traditional chromatographic methods (HPLC, GC-MS) for TBZ
detection offer high sensitivity but are limited by complex sample preparation and instrumentation,
making them unsuitable for on-site monitoring. Surface-Enhanced Raman Spectroscopy (SERS) has
emerged as a promising alternative for trace chemical detection, including pesticides like TBZ. SERS
leverages the electromagnetic field enhancement from metallic nanoparticles, leading to high
sensitivity, even single-molecule detection. The performance of SERS relies heavily on the substrate
used, with flexible substrates like paper-based ones gaining interest due to their portability, cost-
effectiveness, and biodegradability [3, 4]. Spark ablation is an environmentally friendly and cost-
effective physical method for synthesizing metal nanoparticles with controlled size and composition,
offering an advantageous alternative to traditional chemical synthesis. This research aims to develop
a simple and efficient label-free AuNPs@Filter SERS substrate, fabricated by depositing spark
ablation-generated nanoparticles onto paper filters, for sensitive and quantitative TBZ detection. The
focus is on high sensitivity, minimal data processing, and direct analysis of real juice samples without
pre-treatment, offering a rapid, reliable, and eco-friendly solution for agricultural contaminant
detection.

Experimental

Nanoparticle generation and substrate fabrication

Gold nanoparticles (Au NPs) were fabricated using a spark discharge nanoparticle generator, as
previously described and shown in Figure 1 [5]. Gold electrodes (99.9% purity) were sparked at 900
V and 2000 Hz in an argon atmosphere (10 L.min™"). The aerosol containing nanoparticles was then
passed through a tube furnace (800 °C) for compaction. SERS substrates were prepared by collecting
the nanoparticles on Whatman paper filters (1001-047) for 7 minutes. The loaded filters were cut into
4 x 4 mm squares for SERS measurements.

Particle Particle
generation collection

Aerosol

tiet Exhaust

Furnace

Filter
house

Ar inlet

HEPA filter

L e "
Figure 1. Schematic representation of the setup used for the SERS substrate fabrication.
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Preparation of TBZ standard and real samples

TBZ standard solutions (0.1 to 100 ppm) were prepared in methanol. For real-world assessment, TBZ
was directly spiked into commercial apple juice to match standard concentrations. For the SERS
analysis, 3 pL aliquots of each solution were applied to the AuNPs@filter substrates and dried at
ambient temperature.

SERS measurements and data processing

SERS spectra were acquired using an Ocean Optics QE65000 Raman Spectrometer at 15 mW laser
power for 120 s. A fiber-optic Raman probe (AvaRaman-PRB-785) with a 7.5 mm working distance
was used. Raw SERS spectra underwent a three-step preprocessing protocol using SpectraGryph 1.2:
spectral averaging (from eight locations), noise reduction (Savitzky-Golay filter), and baseline
correction (adaptive approach). OriginPro software was used to assess multiple fitting models (linear,
single logarithmic, double-logarithmic) to determine the relationship between Raman intensity and
TBZ concentration, evaluating efficacy using R? values and residual analysis.

Results and Discussion

Morphology and absorbance analysis of the AuUNPs@filter substrates

SEM micrographs (Figure 2) show a three-dimensional fibrous cellulose filter with gold particles
predominantly deposited between fibers (Figure 2A, B). Higher magnification (Figure 2C) reveals
spherical nanoparticles, 20-50 nm in size, consistent with gas-phase measurements. The gold
nanoparticles are distributed throughout the filter surface, interacting with cellulose fibers via
physical adsorption and mechanical entrapment, enhanced by hydroxyl groups [6]. The distribution
and particle size, while not entirely uniform, are largely consistent, optimizing surface area and active
sites while preserving filter morphology.

| : ¥ . ¢ =
} % AR 3 :

PR S Mo 2 7., T Y QESte o | ey B '.‘ 400 450 500 550 600 650
100 SE(M) Sooum || 10,0k 0k SE(M) 500um | 10.0kV.13.8mm x100k SE(M) 500n0m Wavelength (nm)

Figure 2. (a—c) SEM images of the AuNPs(@filter substrate at increasing magnifications, showing
gold nanoparticles distributed among cellulose fibers, and (d) UV—-Vis absorption spectrum of the
AuNPs@filter substrate.

The UV-Vis absorption spectrum (Figure 2D) shows a distinct LSPR peak at 518 nm (FWHM ~67
nm), characteristic of small, spherical gold nanoparticles. The LSPR spectrum suggests minimal
aggregation effects, resembling single spherical gold nanoparticles.

Detection of TBZ by the AuUNPs@filter substrates

SERS spectra of TBZ were obtained using the AuNPs@filter substrates (Figure 3). Prominent TBZ
peaks were observed at 776, 983, 1008, 1275, 1452, and 1573 cm™'. Spectral shifts and intensity
alterations in methanol solutions suggest chemisorption of TBZ on gold nanoparticles, likely via
heterocyclic nitrogen and/or sulfur atoms. A perpendicular orientation of TBZ on the Au surface is
suggested for optimal SERS enhancement, consistent with prior studies.
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Figure 3. SERS spectrum of TBZ in methanol (blue) and as a solid (red) on the AuNPs@filter
substrate, and reference Raman spectrum of the solid TBZ (gray).

Quantitative TBZ detection

The 1004 cm™ peak, showing the greatest intensity and lowest detection limit, was used for
calibration. A nonlinear logarithmic model (Isers = bIn(Ctsz—a)) provided the optimal fit (R?=0.981)
compared to linearized models (R?>=0.974) (Figure 4A, B). Residual analysis (Figure 4C, D)
confirmed the nonlinear model's superior fit with a more random and uniformly distributed pattern.
The nonlinear model consistently provided more accurate predictions of TBZ concentrations
compared to the linearized model.
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Figure 4. (A) Double-In calibration plot in methanol showing linearized fit, (B) nonlinear
logarithmic model fit, and residuals plot for (C) linearized and (D) nonlinear models.

Validation of the AUNPs@filter-based SERS method for TBZ detection

Method validation followed ICH Q2(R2) guidelines [7]. Precision (repeatability and intermediate
precision) was assessed using a 10 ppm TBZ solution. Intra-day precision (10 random sites) showed
an RSD% of 10.06%, indicating high consistency. Inter-day precision (separate filter batches) yielded
an RSD of 2.34%, demonstrating method stability and reproducibility over time. Accuracy was
evaluated via standard addition at three concentration levels, with recovery rates ranging from 88.8%
t0 108.9% (RSD 7.5-10.4%), confirming reliability. Selectivity was tested against thiram, a common
interferent. Figure 5A shows that thiram did not significantly disrupt the TBZ signal, with key TBZ
peaks remaining identifiable. Recovery rates for TBZ in mixture with thiram were 94.68% (RSD
13.08%), comparable to TBZ alone, confirming high specificity. Robustness was assessed by varying
laser power (1.5 mW), showing a slight effect (RSD 3.54%, recoveries 87.4-104.9%), indicating
method robustness. The practical LOD was 0.1 ppm, confirmed by an SNR > 10:1, which is 20-50
times more sensitive than regulatory MRLs. The results are detailed in table 2.
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Table 1. Validation results.

Average RSD% of
Real Found Recovery . . o RSD% of
Test Sample intensity at 1004 individual ] ]
(ppm) (ppm) (%) inter/intra-day
cm? measurement
10
Intra-day
. random 10 10.26 102.6 1908.1+188.2 10.06 10.06
precision )
sites
batch 1 10 8.98 89.8 1819.6+115.5 6.35
Inter-day
. batch 2 10 10.21 102.1 1904.8+115.9 6.09 2.34
precision
batch 3 10 9.84 98.4 1879.8+88.9 4.72
135 10 8.97 89.7 1819
Robustness 15 10 8.74 87.4 1802 3.54
16.5 10 10.49 104.9 1923

The method's practical usability was confirmed by analyzing TBZ in commercial apple juice. SERS
spectra (Figure 5B) showed characteristic TBZ peaks, with a slight intensity decrease (73-84%)
compared to methanol solutions, likely due to matrix effects. Calibration plots showed strong
correlation for both linearized and nonlinear fits. The nonlinear logarithmic model again provided
greater predictive accuracy, supported by higher R? values, decreased standard deviation, and lower
RSD%. Residual analysis further validated the nonlinear model's superior fit. The practical LOD of
0.1 ppm was reliably detected in untreated apple juice, demonstrating method robustness against
matrix interferences and suitability for regulatory compliance without sample pretreatment.
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Figure 5. (A) Selectivity test: SERS spectra of TBZ (10 ppm), Thiram (10 ppm), and their mixture,
(B) SERS spectra of TBZ in apple juice (0.1—100 ppm) and data fitting.

Conclusion

In summary, spark-ablation-deposited AuNPs@filter SERS substrates demonstrated efficacy as
straightforward yet potent sensors for quantitative TBZ analysis. Utilizing a nonlinear-logarithmic
fitting approach to construct calibration curves enabled the identification of TBZ in concentrations
as minute as 0.1 ppm within both methanol and raw apple juice. This method demonstrated a strong
correlation, evidenced by an R? value nearing 0.98. Importantly, juice samples were directly analyzed
without extraction or enrichment. This demonstrates the method strength against matrix interferences.
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4.
A SYLOS2A LEZERRENDSZER ES A VAKUUM SZEREPE A
HULLAMFRONT STABILIZALASABAN

Déra Istvanl, Csontos Janos!, Toth Szabolcs!, Téth Laszlé Tamas!, Somoskdi Tamas?,
Prabhash Prassannan Geetha', Abt Daniel Jené', Kovalovszki Balazs!, Divéki Zsolt!,
Nagyillés Balazs', Farkas Balazs!, Kormoczi Andor!, Borzsonyi Adam?!

'ELI ALPS Lézeres Kutatéintézet, Szeged

A lézerrendszer fobb paraméterei

A SYLOS2A hat mésodlagos forrast képes kiszolgalni a szegedi ELI ALPS-ban, ezaltal az intézet
egyik kulcsfontossagu 1ézerrendszere. [1,2] A litvan Light Conversion és EKPLSA cégek altal
fejlesztett egyciklusu 1ézer 1 kHz-es ismétlési frekvenciaval képes <7 fs-0S impulzusokat biztositani,
tobb, mint 3,75 TW-os cstcsteljesitménnyel és 845 nm-es kdzponti hullamhosszal, 200-250 mrad
alatti CEP stabilitassal. A kimeneti spektrum atlagos savszélessége 720 nm-1180 nm, mely
szlikithetd a kimeneti energia rovasara. (1. tdblazat)

Az NOPCPA ¢éppen aktudlis beallitasai miatt jelenleg 12 fs-os impulzushossz érhetd el, de az
erésitéfokozatok Ujra konfiguralasaval a fentebbi <7 fs-os impulzushossz is visszaallithatd. Az
impulzushossz valtoztatasat a savszélesség, és igy a transzformlimitalt impulzushossz valtoztatas
mellett negativ csorp hozzaadasaval is el tudjuk érni, ami segitségével az impulzusok 200 fs-ig
nyujthatok, a sdvszélesség megtartasa mellett. (1. tablazat)

A SYLOS2A lézerrendszer kimeneti nyalabprofilja szuper-Gauss (top-hat), melynek atméréje 56 mm
(FWHM), amit az 1 a) abra szemléltet. Igény esetén térsziirés alkalmazéasaval kozel Gauss eloszlasu
nyalab is biztosithato a felhasznalok szamara 26 mm-es (FWHM) kimeneti nyalabatmérével. (1. b)

c ey

csucsintenzitas csokkenése mellett. (1. tablazat)

€))
FWHM = 56 mm

(b)
FWHM = 26 mm
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1. abra: SYLOS2A szuper-Gauss és kozel Gauss eloszlasu kimeneti nyalabprofiljai, Forrds: ELI
User Portal

A felhasznaloi- és kisérleti igényeknek megfeleléen ezek a nyalabatmérd adatok valtozhatnak mas
teleszkop alkalmazasaval vagy a deformalhat6 tiikor beallitasainak modositasaval.

Az 1 kHz-es ismétlési frekvencia csokkenthetd. Leggyakrabban hasznalt alacsonyabb ismétlési
frekvenciak: 10 Hz és 100 Hz. Igény szerint minden olyan ismétlési frekvencia alkalmazhato, mely
1000-nek osztoja.
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Kimeneti paraméterek

Csucsteljesitmény >375TW
>2,75 TW
Impulzusenergia 40m)
30 mJ
. . . szuper-Gauss
Kimeneti nyalabprofil Gauss
Impulzushossz <7fs
Ismétlési frekvencia 1 kHz
CERP stabilitas <200-250 mrad
Ko6zponti hullimhossz 845 nm
Nyalabatméro 56 mm
(FWHM) 26 mm
1. tablazat: SYLOS2A lézerrendszer fobb kimeneti paraméterei, Forras: SYLOS Group, ELI User
Portal

A lézerrendszer részei

A lézer kezddpontja a szélessavu moduscsatolt oszcillator (Yb:KGW), ami az optikai szinkronizacio
révén magimpulzust szolgaltat a femtoszekundumos NOPA (Light Conversion) ¢és a
pikoszekundumos pumpalézer (EKSPLA) Nd:Y AG-alapt regenerativ erésitdinek. (2. abra)

A rendszer frontendjét a Pharos és Orpheus (fs-NOPA) alkotjak, melyek feladata a CEP-stabil,
szélessavu magimpulzusok eldallitisa. A rendszer részét képezi a pumpa nyaldbok eldallitasa a
femtoszekundumos NOPA részére masodharmonikus generalas (SHG) segitségével. Ez mellett a {6
részét a fehérfény- (WLG), valamint a kiilonbségifrekvencia keltés (DFG) adja az erdsitendo,
szélessavu, passziv CEP stabilizalt jel eldallitasa érdekében, amit BBO kristalyok alkalmazasaval
erdsitiink >80 pJ-os energiaszintre. (2. abra)

Az Yb:KGW oszcillator magimpulzusai spektralis sziirést, valamint erdsitést kovetden jutnak el a
pikoszekundumos pumpalézer Nd:Y AG-alapt regenerativ erdsitéjébe. Ezt kdvetden a nyalab harom
egyenlo részre osztva halad tovabbi diodapumpalt Nd:YAG erdsitdkbe és masodharmonikus keltést
kovetden négy darab 532 nm hulldmhosszii nyalabként tdvoznak a pikoszekundumos OPCPA
erdsitéfokozatok irdnydba. (2. abra)

okew | ps Pump laser!
iL_osc. | {|Nd:YAG 1kHz diode-pumped Nd:YAG linear amplifiers + SHG
¥ 11 RA [
Yb:KGW I_:_ Lo ITTIITT I _-_-_-:'_-_-_-:'_-_'::-_-_'::'_-_':'6'!1:1_]_ """ §HmJ'"'}:%Un:"J":]:'S'Drn'!"j::j:::::j:::: """"""""" 1
RA_| ~ Frontend : ps OPCPA |
: ; - CEP module |; :
i1 | = 65ps, >1|.|J - prs0m
=15m. >3, 805 ! [AOPDF]| | sl ed Ty Compressor,
fs NOPA | | | e |
: I i '""‘f"""""""'-------i
L roo i\ Diagnostics
700-1100nm | : : I.: enargy, spactrum, II \a’acuum chamber

>30|.IJ | GI’ISI‘n stretcher pulsc duration, CEP, . iy i

2 abm A SYLOS2A lezer sematzkus rajza, Forras EL] User Portal

A szélessavi magimpulzusok erdsitése négy fokozatban torténik, miutan azok egy nyujton (grism
stretcher), valamint programozhat6 akuszto-optikai diszperziv sziiron (AOPDF; Dazzler - Fastlite)
haladtak keresztiil. Mindegyik fokozat egy-egy ékes kristalyt (BBO) tartalmaz a szdgdiszperzid
kompenzalasa céljabol. Az ékességnek koszonhetdéen a hatoldali reflexiokat a relative hosszu
pumpaimpulzusok nem fogjak erdsiteni. (2. abra)

A négy fokozatot kovetden nyalab egy teleszkop segitségével tagul a back-end irdnyaba, ahol SF57
és fused silica liveg tombokon athaladva prekompresszalodik, amely utdn egy deformalhato tiikoron
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(Imagine Optic) reflektdlodva a nyalabtovabbitd rendszerbe jut, ahol az impulzusok vakuum
kornyezetben jutnak el a célteriilethez. A back-end utolsé eleme egy ¢kpar, amelyen reflektalodo
nyalab a diagnosztikai agba jut, ahol a tobbek kozott a deformalhat6 tiikorhoz tartozo szenzor (HASO,
Imagine Optic) segitségével torténik a hullamfront korrigalasa. Ezen feliil a nyaldbstabilizaciéhoz
tartozo tikkrok is a back-end fontos elemei, melyekhez tartoz6 kameradk pedig szintén a fentebb
emlitett diagnosztikai agban talalhatdak. (2. dbra)

A kimeneti impulzusok tovabbi kompresszalasa mar vadkuumkamraban torténik pozitiv csorp
hozzaadasaval, amit négy par csorpolt tiikor biztosit. Ezek a kompresszorok minden egyes
nyalabvonal elején helyezkednek el.

Nyalabtranszport és a masodlagos forrasok, nyalabvonalak

A SYLOS2A [ézernyaldb célteriiletei koziil attoszekundumos impulzusok, valamint 1ézer-gyorsitott
részecskék (elektron, proton, deuteron, neutron) generalasa torténik. Ezek a célteriiletek, illetve a
nyaldbvonalak: GHHG SYLOS Long ¢s SYLOS Compact, SHHG-SYLOS, eSYLOS ¢és LEIA.
Ezeken feliil a nyalab egy gyengitett része, az ugynevezett 1 mJ-os nyaldbvonal szolgalt mar kémiai
reakciok kontrollalasara korabban ¢€s torténtek mar bioldgiai kisérletek is ezen a vonalon.

A prekompresszalast, valamint a hulldmfront-korrigdldst kovetéen a nyaldb terjesztése
vakuumkamrakban torténik, mivel a 1ézerlabor és a célteriiletek kozott akar 40-50 méteres tavolsag
is eléfordulhat. Ehhez kapcsolddik egy komplex nyaldbtranszport-rendszer, melyben tiikrok és
eltolok segitségével a nyaldbuit gyorsan megvaltoztathatd az adott célteriilet iranyaba. Egyes
nyaldbvonalak esetén a polarizacio elforditdsara is van méd, ha az adott célteriileten nem idedlis a
1ézer eredeti s-polaricacioja.

Hullamfront stabilitasa

Noha a lézerrendszer zart dobozokban taladlhatd, a tapasztalatok azt mutatjdk, hogy a nagy
atlagteljesitmény kovetkeztében a fedelek alatt talalhatd legkisebb légmozgas is a hullamfront
torzuldsat eredményezi. Ez a kismértékii instabilitds a nyalabtovabbito rendszerben megtett akar 50-
60 méteres tavolsagot kovetden kritikus lehet.

A fentebb emlitett nagy tavolsagok miatt is kiemelten fontos, hogy a lézeroldalon biztositott
hullamfront megfelelden stabil legyen ¢€s a célteriileteken lehetdleg csak a nyalabtranszportban 1évo
optikdkbol fakadod hullamfront torzuldst kelljen korrigdlni az ott talalhatdo adaptiv optikak
segitségével. Azokban az esetekben pedig még nagyobb szerepe van stabilitas biztositdsanak, amikor
a hullamfront korrigaldsa a 1ézeroldali deformalhato tiikorrel torténik az adott célteriiletre, mert
példanak okaért az adott nyaldbvonal nem rendelkezik sajat adaptiv optikaval (eSYLOS, MTAO-
posztkompresszio).

Az elmult években tobb valtoztatas is tortént a SYLOS2A back-endjében annak érdekében, hogy az
esetleges 1égmozgas, turbulencia tovabbi redukalasra keriiljenek. Ilyenek voltak a melegedd elemek
hiitése, elszeparaldsa. Ahol lehetséges volt a nyalab burkolésa, optikai elemek athelyezése, ezaltal a
back-end kompaktabba tétele. A tovabbra is jelenlévo hokiilonbségekbdl fakadd turbulencia
mértékének bizonyos szint ala vald csokkentését levegdn nem lehetett kivitelezni.

A nemrég elvégzett kisérletiink célja az volt, hogy feltérképezziik, vajon sikeriil-e nagymértékii
javulast elérni a hulldmfront stabilitdsdban, ha az OPCPA fokozatok utani optikai elemek — teleszkop,
prekompresszor livegtombjei, deformalhatd tiikdr, nyalabirany-stabilizalé tiikrok — nem levegdn,
hanem vakuumban tovabbitjak a nyalabot a céltertilet felé.

A kisérletben részt vevo célteriilet a SYLOS Long nyaldbvonal és az LTA-1 labor volt. A hulldmfront
paraméterei itt kerliltek monitorozasra €s rogzitésre. A mérési eredmények (3. abra) azt mutatjak,
hogy a defokusz és asztigmia értékek mindségi javuldsaban és stabilitdsdban egy nagysagrend a
kiilonbség a vakuumnak kdszonhetden.
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3. abra: A mért defokusz és 0°-os asztigmia levegében (piros) és vakuumban (zold), Forras: SYLOS
Group

A magasabb rendii Zernike polinomok esetén is lathato javulast — megkozelitéen kétszeres — mutattak
a mérési eredmények a stabilitast illetden.

Az eredmények alapjan kijelenthetd, hogy kis mértékli hokiilonbség és az ebbdl fakado 1égmozgas
nagy mértékli befolydsold tényezdvel bir a hullamfront stabilitdsat illetden és ezen negativ hatés
vakuum alkalmazasaval nagymértékben redukalhato.

Felhasznalt irodalom

[1] R. Budriunas et al., “53 W average power CEP-stabilized OPCPA system delivering 5.5 TW few
cycle pulses at 1 kHz repetition rate”, Opt. Express 25(5), 5797-5806 (2017)

[2] S. Toth et al., “SYLOS lasers — the frontier of few-cycle, multi-TW, kHz lasers for ultrafast
applications at extreme light infrastructure attosecond light pulse source”, J. Phys. Photonics 2
045003 (2020)
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5.
A FOTONOK SZEREPE A MAGASRENDU FELHARMONIKUSOK
KELTESE SORAN

Foldi Péter!?

YSzegedi Tudomdnyegyetem, Fizikai Intézet, Elméleti Fizikai Tanszék, Szeged
2ELI ALPS Lézeres Kutatéintézet, Szeged

Ma mar a vilag vezetd lézerlaboratoriumaiban, igy a szegedi ELI-ALPS-ban is, rutinszeriien
allithatok eld olyan lézerimpulzusok, amelyek csucstérer0ssége nagyobb, mint amit az atomi
elektronok szdmara a mag vonzdasa jelent. Ebben az erdsteres tartomanyban az egyik legfontosabb
jelenség a magasrendii felharmonikusok keltése (high-order harmonic generation: HHG). Ez a
folyamat — amellett, hogy a nemlinearis fény-anyag kolcsonhatas alapvetd részletibe nytjt betekintést
— kbzponti szerepet jatszik az attoszekundumos impulzusok eldallitdsaban is.

Hagyomanyosan a HHG jelenségének elméleti leirdsa a félklasszikus megkozelitésen alapul, azaz
azon feltételezésen, hogy a gerjesztd sugarzast klasszikus, idofiiggd térként lehet kezelni [ 1,2]. Ennek
a f6 oka az, hogy az erds lézerterek nagyon sok (impulzusonként akar 10°) foton egyiittes hatasabol
¢épiilnek fel, igy egy-egy foton elnyelddése vagy kibocsajtasa aranyaiban kis hatdssal bir. Ezzel
szemben a felharmonikusok (amelyek kozponti frekvencidja egész szamu tObbszordse a
gerjesztésének) mar tobb nagysagrenddel gyengébbek, igy kvantélt, azaz fotonképet alkalmazd
leirasuk elvi jelentéséggel bir, de pl. Uj tipusu fényforrasok kifejlesztésének a lehetdségét is felveti.
Az SZTE Fizikai Intézetében és az ELI-ALPS kutatdintézetben évek oOta vizsgaljuk ezt a kérdéskort,
nemrégiben elért eredményiink a magasfelharmonikus-keltés egy igen altalanos, anyagfiiggetlen
modelljének a megalkotasa [3]. A modellt alkalmazva meghataroztuk a gerjesztd tér és a harmadik
felharmonikus i1d6fliggését, amit fazisteres leirassal szemléltettiink. Ezt mutatja az abra, ahol
07 lényegében az elektromos és a magneses

—— T T
- T~ Fundamental - - -

20 - 7m0 3% hamonic - térerdsségek varhatd értékét lathatjuk (lila
15 L B °¢ folytonos és kék szaggatott vonalak) a
107 0s gerjesztés két optikai ciklusanak megfeleld

L idbintervallum  sordn. Narancssargaval a

;, . 4 = A I % terekhez  tartoz6  Wigner-fiiggvényeket
<~ I . 0 abrazoltuk.
R . h Legajabb kutatasaink célja a sokmddust
S AN 70 %2 kvantalt elektromagneses térrel kolcsonhato
SN o 10| o4 celektron mozgasanak leirdsa. A [4,5]
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o a0 o " ” 0 nélkili Osszefiiggéseket vezettink le az
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értekére és szorasara, €s ramutattunk a kiilonféle kvantalt terek altal generalt dinamika kiilonbségeire

[6].
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6.
EROS CSATOLAS KIMUTATASA
SZUBRADIANS ATOMI SOKASAG ES REZONATOR-VAKUUMMEZO
KOZOTT

Gabor Bence'?, Varga Daniel*?, Sarkozi Balint!, Adwaith Kalluvayal-Varoolil, Nagy David?,
Dombi Andras?, Thomas W. Clark?®, Francis I. B. Williams?, Vukics Andras!, Domokos Péter!

'HUN-REN Wigner Fizikai Kutatékozpont, Budapest
2 Szegedi Tudomdnyegyetem, Fizikai Intézet, Elméleti Fizikai Tanszék, Szeged,
3E6tvos Lorand Tudomdanyegyetem (ELTE), Komplex Rendszerek Fizikdja Tanszék, Budapest

Nagy josagi tényez6ji (F /m = 1430) optikai rezonatorba helyezett, 1ézerrel hajtott hideg (~20 pK)
87Rb atomok linearis fényszorasanak kisérleti vizsgalataval (1d. 1. dbra) ersen csatolt viAkuummezdre
jellemz6 effektusokat mutattunk ki. Ha az atomokat a sugarzas hullamhosszaval (780 nm) nem
Osszemérhetd periodust (805 nm/2) racsba rendezziik [1], transzverzalis irdnyt megvilagitas esetén
a rezonatorba torténd Bragg-szoras destruktiv intereferencia révén elnyomhato, vagyis az atomi soka-
sag szubradians lesz a rezonatormodusra nézve. Megmutattuk ugyanakkor, hogy az erés kollektiv
csatolas a gerjesztési spektrum drasztikus megvaltozasahoz vezet, ezt bizonyitja a jol feloldott va-
kuum-Rabi-felhasadas a fluktuaciok intenzitasaban. Tovabba szignifikans polarizaciéforgatast mu-
tattunk ki a szubradians sokasagrol valo linearis szorasban, amely az er6sen csatolt vakuummezo altal
indukalt Raman-szorassal magyarazhat6, melyet az atomoknak az alapallapot Zeeman-alnivoéi kozotti
atrendezddése kisér.

filter

1. dbra: Kisérleti elrendezés a hideg rubidiumatomok fényszordsanak vizsgalatdra [2]. A rezonatort
805 nm hullamhosszu lézerfénnyel vilagitjuk ki. Az atomok az igy kialakulo allohullam duzzado-
helyeire rendezédnek. Az atomi sokasdgot a rezonator tengelyére merdleges iranybol két egymdassal
ellentétesen cirkularisan poldros, az atomokkal kozel rezonans, 780 nm hullamhosszu fénnyel vila-
gitjiuk meg. A rezondtor kimenetén az atomok daltal szort fényt detektaljuk, vizszintes és fiiggoleges
polarizaciora érzékényen.

Felhasznalt irodalom
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7.
FELULETI PLAZMON POLARITONOK ULTRAGYORS
ELLIPSZOMETRIAI VIZSGALATA

Gera Anténia', Nagy Csongor', Marton Zsuzsanna', Dombi Péter’?,
Papa Zsuzsanna®, Budai Judit!

LELI ALPS Lézeres Kutatdintézet, Szeged
2 HUN-REN Wigner Fizikai Kutatokézpont, Budapest

A nem termalis, forrd elektronok gerjesztése és termalizacioja kulcsfontossdgu szerepet jatszik
szamos kiilonb6z6 jovobeli alkalmazasban, beleértve a fotovoltaikus eszkozoket, a kémiai reakciok
katalizisét és a nano-optikai aramkorok felépitését [1,2]. Annak ellenére, hogy ez egy intenziven
kutatott teriilet, még mindig talalunk szamos nyitott kérdést, mint példaul a nagy energiaju
toltéshordozok energiacloszlasa és elhelyezkedése [3,4], valamint a nem termalis és termalis
toltéshordozok szerepe a kémiai reakcidokban [5,6]. Az ilyen toltéshordozok hatékonyan gerjeszthetdk
feliileti plazmon polaritonok (FPP) segitségével.[7] Korabbi tanulmanyunkban kimutattuk, hogy az
FPP gerjesztés hatasara az elektronrendszerben bekovetkezd valtozasok megjelennek az optikai
tulajdonsagokban [8], ¢és sikeresen alkalmaztunk spektroszkopiai ellipszometridt az
elektroneloszlasok jellemzésére. Ramutattunk tovabba, hogy az elektrondllapotok betoltottségének
alakulasa idébontott ellipszometriai mérésekkel kovethetd. Ennek a munkanak a folytatasaként jelen
projektben az FPP lecsengési folyamatokat kovetjiik térben és idoben, az ELI ALPS-ban
rendelkezésre allo ultragyors ellipszométer segitségével.
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1. abra: a) pumpa-proba kisérleti elrendezés. b) 2D & térkép a -60um pumpa-proba folttavolsag
eseten.

A berendezés alapja egy 1ézeroszcillator, amely <10fs impulzusokat szolgaltat a 700-900 nm-es
spektralis tartomanyban, 80 MHz-es ismétlési frekvenciaval. A pumpa- és a probaimpulzusok az
intenzitas és a fokuszalas kivételével azonos tulajdonsagokkal rendelkeznek. A vizsgalt minta egy, a
gerjesztd hulldmhosszhoz optimalizalt periodusu racsos becsatoloval ellatott arany réteg. Ezzel a
kisérleti elrendezéssel képesek vagyunk térben szétvélasztani az FPP gerjesztési és lecsengési
folyamatokat, a pumpa nyalabot a racsra, a probanyalabot pedig az FPP gerjesztéshez hasznalt racstol
eltéré mintapozicidkra torténd fokuszalasaval (1. dbra a)). A tranziens reflexidos méréseknél a pumpa
¢s probanyalab foltjainak tavolsagat -120um ¢és +120um kozott valtoztattuk 10 mikrononként, a
kompenzator szogét allando értéken tartva. A térképeken az FPP és a proba kozotti 0 idokésleltetést
egy interferencia mintazat jelzi, melynek pozicidja valtozik a probanyalab helyzetétdl fliggden.
Ezeket a pozicidkat leolvasva kaptuk az Gthossz és az id6beli kiilonbségeket, melyekbdl a plazmon
csoportsebességét tudtuk meghatarozni. Esetiinkben ez a fénysebesség 94,2%-ra adodott, ami
megfelel az irodalmi értékeknek. A plazmonok terjedési hossza, ahol a kezdeti plazmon tér 1/e részére
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csokken, 100 mikronnak adddott azalapjan, hogy az 6ket jelz0 interferencia mintazat efelett a pumpa-
proba tavolsag felett mar nem volt lathat6. Ez a lecsengési hossz jo egyezést mutat az analitikusan
szamolt értékkel is. Ha tobb, legalabb 4 kompenzator azimut szogon készitiink tranziens reflexios
méréseket, akkor megkapjuk a dielektromos fiiggvényt, illetve annak valtozasat az id6 fiiggvényében.
Egy ilyen, a pumpa és proba kozotti 60 um tavolsagban rogzitett 2D & térképet mutat az 1. b) abra.
Méréseink alapjan lattuk, hogy a feliileti plazmon polaritonok jelenlétében a dielektromos fliggvény
gerjesztés utan 0,03-al valtozott meg.

Ezekbdl a térképekbdl tehat informaciot nyerhetiink az FPP térbeli és idobeli lecsengésérdl, és ami
még fontosabb, nyomon kovethetjiik, hogy az FPP hulldm energidja hogyan adddik at az aranyréteg
elektronjainak. Az ellipszometria az extrém feliileti érzékenysége folytan tovabbi informaciot nyu;jt
a gerjesztett termikus és nem termikus elektronok helyérdl, ami kulcsfontossaga kérdés a jovobeli
ultragyors optikai d&ramkorok tervezésében.
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8.
POLIMER ALAPU MAGNESES NANOKOMPOZITOK
IMPULZUSLEZERES ABLACIOVAL TORTENO ELOALLITASA AZ
OLAJSZENNYEZESEK LEHETSEGES KEZELESE ERDEKEBEN

Gera Tamas'?, Kondasz Bence'?, Smausz Tamas'?, Kopniczky Judit?, Ajtai Tibor®#,
Hodovany Szaboles’®, Ambrus Rita3, Csoka Ildiké6®, Hopp Béla'?

! Szegedi Tudomdnyegyetem, Fizikai Intézet, Optikai és Kvantumelektronikai Tanszék, Szeged
2Szegedi Tudomanyegyetem, Interdiszciplinaris Kutatdsfejlesztési és Innovaciés Kivalosagi
Kozpont, Szeged
3Szegedi Tudomanyegyetem, Gyogyszertechnoldgiai és Gyogyszerfeliigyeleti Intézet, Szeged
*HUN-REN-SZTE Fotoakusztikus Kérnyezetifolyamat-megfigyelési Kutatécsoport, Szeged

Az olajszennyezések napjainkban komoly és siirgetd kornyezeti veszElyt jelentenek a tengeri
Okoszisztémak egészségére és fennmaraddsara nézve. Ez a probléma egyre inkabb rairanyitja a
figyelmet arra, hogy olyan hatékony, ugyanakkor kornyezetbarat technolégidk kidolgozasara van
sziikség, amelyek képesek a szennyezett teriiletek eredményes helyreallitasara. Jelen tanulmanyban
azt vizsgaltuk, hogy az impulzuslézeres ablacié (PLA) mddszere miként alkalmazhatd polimer alapu
magneses nanokompozitok eldallitdsara, amelyek potencialisan felhasznéalhatok az olajszennyezések
eltavolitasara.

A kutatas soran haromféle polimert — polivinil-pirrolidont, kitozant és metil-celluldzt — vizsgaltunk.
Ezeket 6ndlloan is gyakran alkalmazzak kiilonféle olaj-eredetii szennyezddések eltavolitasara, mivel
kivalo abszorbens tulajdonsagokkal rendelkeznek. Az utdbbi idében azonban egyre elterjedtebbé valt,
hogy ezeket a polimereket magnetit nanorészecskékkel (NP-k) kombinaljdk, mivel a magnetit is
jelentds abszorbens képességgel bir, emellett kiilsé magneses tér segitségével konnyedén iranyithato.
A polimerek és a magnetit nanorészecskék egylittes alkalmazésa lehetdvé teszi a szennyezddések
eltavolitasi hatékonysaganak novelését. Ezen tulmenden, a magneses tulajdonsagoknak
koszonhetden, kiilsé magneses tér segitségével az abszorbealt olaj rendkiviil egyszeriien és gyorsan
eltavolithaté a tisztitani kivant kdrnyezetbdl, ami jelentds elényt jelent a gyakorlatban. (1-5)

Az impulzuslézeres ablacio technikdjat alkalmazva sikeriilt abszorbens, méagneses tulajdonsagokkal
rendelkezd kompozit részecskéket eldallitanunk, mégpedig Ugy, hogy kiilonb6z6 anyagok
keverékébdl préseléssel tablettakat készitettiink, majd ezeket vetettiik ala a 1ézeres kezelésnek. Az
igy létrehozott magneses kompozitokat a kisérletek soran kiilsé6 magneses tér segitségével gyljtottiik
Ossze, ami lehetdvé tette az anyagok hatékony és egyszerli szeparalasat a kdrnyezetbdl.

Lézernyalab

® Gylijtélencse

Nd
magnes

Mintatarto —» W

Forgatomotor

1. abra Kisérleti elrendezés
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A létrehozott kompozit anyagok kémiai Osszetételének részletes vizsgalatat Fourier-transzformalt
infravoros (FTIR) spektroszkopia, valamint Raman-spektroszkopia alkalmazéséaval végeztiik el. Az
elvégzett mérések eredményei egyértelmiien azt mutattak, hogy a 1étrehozott kompozitokban mindkét
komponens valtozatlanul, azaz kémiai szerkezetiikben sértetleniil, barmiféle kémiai atalakulas nélkiil
maradt jelen.

a) b) o)

T | T
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! I
! I
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Hulldmszam (1/cm) Hullamszam (1/cm) Hullsmszam (1/em)

2. abra A lézerrel kezelt kompozitok FTIR spektrumai
3.
A nanokompozitokban taldlhatd részecskék méreteloszlasanak meghatarozdsdhoz a Leica
képfeldolgozo ¢és elemzd rendszert alkalmaztuk, amely képes nagy pontossagii méretanalizist
végezni, tovabba optikai részecskeszdmlalod technikat is hasznaltunk. Az eredmények alapjan
kimutathatd, hogy az impulzuslézeres ablacié (PLA) kornyezetkiméld, kevés 1€pésbol allo eljaras a
magneses nanokompozitok eldallitdsdhoz. Ezzel a modszerrel jellemzden 400 nanométertdl 4

mikrométerig terjedd mérettartomanyba esd részecskéket sikeriilt eldallitani, ami a technologia
hatékonysagat és eldallitasi kontrolljat igazolja.

35000

30000 HPMC részecskék

25000
20000
15000

10000

Részecskeszam (1/cm’)

5000 +

0

Részecske méret (1 um)

4. dbra Méreteloszlas HPMC esetén
5.
A kifejlesztett kompozit anyagok gyakorlati alkalmazhatosagat teszteltiik. A kisérletek soran olajos
vizbe kevertiik az eldallitott kompozit részecskéket, s egy kiilsé magneses mezd segitségével
sikeresen végrehajtottuk az olaj/viz szeparaciot, vagyis a kompozitok lehetdvé tették az olaj gyors €s
egyszerl eltavolitasat a vizfelszinrdl, igazolva ezzel a technoldgia miikodoképességét és potencialis
gyakorlati hasznosithatosagat.
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6. abra. A szeparacios folyamat szemléltetése
7.
Ezek az eredmények alatdmasztjak, hogy a modszer igéretes lehet a magneses nanokompozitok
eldallitasaban, amelyeket az olajszennyezddések gyors, kontrollalt és kornyezeti szempontbol
fenntarthat6 helyreallitdsara alkalmazhatunk.
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9.
KVANTUM KASZKAD LEZER ALAPU AMMONIA MERES: A TEREPI
MERES KIHIVASAI
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! Szegedi Tudomdnyegyetem, Fizikai Intézet, Optikai és Kvantumelektronikai Tanszék, Szeged
2HUN-REN-SZTE Fotoakusztikus Kornyezetifolyamat-megfigyelési Kutatécsoport, Szeged
3Szegedi Tudomdanyegyetem Interdiszciplindris Kutatdsfejlesztési és Innovdcios Kivalosagi

Kozpontja

A nitrogénvegyiiletek (mint az ammonia és a nitrogén-oxidok) természetes modon vannak jelen a
nitrogénkorforgasban, de foként az ¢élelmiszer- és energiatermelés, valamint a mezdgazdasagi
tevékenységek kovetkeztében kibocsatasuk jelentdsen megndtt. Az alkalmazott miitragyak koriilbeliil
felét tudjak a novények hasznositani. A mitragydk alacsony hasznosuldasa nemcsak gazdasagi
veszteséget okoz, hanem kornyezeti terhelést is jelent. A nitrogénvegyiiletek 1égkdrbe torténd
kibocsatasara az Eurdpai Unidban vannak mar szabalyzasok, de nem minden komponensre.
Megnovekedett mennyiségiik a talajok elsavasodasat, élovizek elmocsarasodasat €s 1égszennyezést
okoz. A szantofoldi talajok és a légkor kozotti NHz- és N2O-fluxus mérése elengedhetetlen a
nitrogénkdrforgas szamszerisitéséhez és hatékony megeldzési stratégidk kidolgozasahoz.

A 1égkori ammonia atlagosan 50-70 ppb (parts per billion) [1] kozott mozog, miitragyazas és
mezdgazdasagi miivelés hatdsara ennek novekedésére szamitunk.

Az alacsony koncentraci6 és az ammonia ,,tapadds” természete miatt a koncentracio és fluxus mérése
nemzetk6zi szinten tovabbra sem megoldott, folyamatos fejlesztések zajlanak megfeleld
mérérendszer készitésére [2]. Az ilyen mérésekkel szemben tamasztott legfontosabb kovetelmények
koz¢ tartozik a gyors valaszidd, a nagy érzékenység és a hosszl tavii megbizhatdsag. A fotoakusztikus
méromiiszerek kielégithetik ezeket az igényeket,ezért egy fotoakusztikus elven mikodo terepi
ammonia mérd eszkoz épitését és tesztelését tliztiik ki célul.

1. abra: A fotoakusztikus ammoniamérdegység sematikus rajza
A fotoakusztikus rendszerek meghatarozo része a fényforras. Kivalasztasanal figyelni kell, arra, hogy
a lézer altal kibocsajtott fény hulldmhossza a mérendé komponens egy lehetdleg minél erdsebb

abszorpcids vonaldra essen, emellett figyelembe kell venni, hogy a gazmatrix mas komponensei
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lehetdleg minél kisebb abszorpcié vonallal rendelkezzenek a mérési hullimhossz kozelében. A
mérésekhez egy a kdzép-infravords tartomanyban miikddé kvantum kaszkad 1ézert (QD10500CM1
Thorlabs) hasznaltunk, melynek kozponti hullimhossza 10390 nm és 20 nm-es tartomanyban
hangolhatd a 1ézer hémérsékletének ¢és adraménak valtoztatdsaval, fényteljesitménye 60 mW. A
mérésekhez a 1ézert a gyarto altal javasolt fejbe épitettiik be (ThorLabs LDMC20/M C-Mount Laser
Mount), valamint az ennck megfelelé meghajtoval (Thorlabs ITC4002QCL) mikdodtettik A
méréseket az ammonia 10393 nm-nél taldlhatd abszorpcids vonalan végeztik. A modulalt
l1ézerfénnyel megvilagitott gdzminta, egy ugynevezett fotoakusztikus kamran keresztiil aramlik. A
fotoakusztikus kamra két darab longitudinalis, differencidlis rezondtort tartalmaz, a kamra
fényforrassal ellentétes oldalaban ablak helyett egy arany bevonattal ellatott tiikkrot helyeztiink el,
ezzel megkétszerezve a 1ézer optikai teljesitményét. A kamra belsejében talalhato két rezonator 4 mm
atmérdji és 35 mm hosszi. Ezek koézepénél talalhatd a fotoakusztikus jel detektdlasara hasznalt
mikrofon. A gaz mérékamraba juttatdisdhoz membran pumpat alkalmaztunk, valamint az egyes
egységek kozott a gaz PTFE (polytetrafluoroethylene) csoveken kozlekedett. Ezen Osszeallitast
mutatja az 1. dbra.

A mérérendszer megtervezésénél kiilonés hangsulyt fektettiink az ammoénia adszorptiv
természetébol [3] adodd problémak elkeriilésére. A feliileteken torténd kitapadas csokkentésére
els6sorban a gazutban elhelyezkedd fémfeliilletek mennyiségét minimalizaltuk, a lehetéségekhez
mérten fém helyett PTFE csoveket és alkatrészeket alkalmaztunk. A mérendd gaz feliileteken torténd
adszorpcids és deszorpcids folyamatok hatasa alacsony koncentracioknal jelentdsen befolyasolja a
koncentracié mérést. Azonban a gz minta hdmérsékletének és az aramlasi sebességének novelésével
[3] ezek a hatdsok csokkentheték. A kamra maga rozsdamentes acélbdl késziilt, a belsd feliiletét
natrium-hidroxid oldattal passzivaltuk az adszorpciés hatasok minimalizalasa érdekében. A kamra
hémérsékletét 50 °C-ra (£ 0.15 °C) stabilizaltuk, mely tovabb mérsékli a feliileti kdlcsonhatasokat.

12 000

—— Jel = 18264 nV/ppm-Koncentracio + 2496 nV
:[ 14NH3

10 000
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6 000+

Fotoakusztikus jel (nV)
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2. abra: A fotoakusztikus jel nagysag az ammonia koncentrdcio fiiggvényében

A rendszer kalibréalasat egy 4,98 ppm-es (£10%) ammonia palackkal (Linde Gaz Zrt.) végeztiink,
amit egy 4.5-6s nitrogén palack (Messer Hungarogaz Kft.), valamint tdmegaramlas-szabalyzok
segitségeével higitottuk. A kalibracio eredményeként a

PAjel(nV) = 18264 nV /ppm - koncentracié(ppm) + 2496 nV
egyenlethez jutottunk. A kalibralast 3,3 masodperces atlagolési idével végeztiik, az ennek megfeleld
szorasok lathatok hibasavként a 2. dbran. A fluxus mérésnél az elvart idébeli felbontas 0,1 masodperce,
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ekkor a szoras 253,5 nV, ebbdl megkaphato, hogy haromszoros széras mellett a rendszer felbontasa
42 ppb.

A laboratériumi tesztelések €s kalibralas utdn az elsd éles tesztelésre 2024. méarcius 19-td1 oktober 9-
ig kertilt sor. A nyolc honap folyaman, néhany par napos leallastdl eltekintve, a miiszer zavartalanul
mikodott. Az elsé év tapasztalataibol okulva 2025. marcius 7-t6l junius 24-ig, ez megismétlésre
keriilt. A mésodik évi rovidebb teszt oka, hogy az elsdé évben a szant6foldon napraforgo volt iiltetve,
mig a masodik évben buza. Mind két esetben a méréseket az adott ndvény learatasdig folytattuk. A
mérOmuszer meteorologiai mérdegységekkel egyiitt a Godollotol észak-keletre elhelyezkedd
Kartalon, egy szant6fold kézepén telepitettiik a 3. dbran lathaté modon. A méréseket a miitragyazas
elott egy héttel kezdtiik meg, igy kapva meg az alapvonalat.

A2 Bt v Vs
W . x,

3. dbra: A kihelyezett ammoniaméré és meteorologia mérésekhez sziikséges eszkozok Gsszessége

Az elsd évi eredmények utdn valtoztatasokat eszkozoltiink a hdmérsékletstabilizalason, valamint
beszereltiink egy tartalék pumpat és egy aramlasmérét, valamint egy proporcionalis szelepet. A
miiszer ezek utan kevésbé volt érzékeny a hdmérsékletvaltozasokra és a koszolddas okozta dramlési
sebesség csokkenésének problémajat is kikiiszoboltik. A laboratériumi teszteléshez képest
zajnovekedés figyeltiink meg, ami egy puffertérfogat alkalmazésa utan szamottevéen nem rontott a
rendszer érzékenységén.
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4.abra: A Picarro (piros) és a fotoakusztika (fekete) altal mért ammonia koncentracio valtozasa az
osszehasonlito mérés sordan

A mitragyazas okozta koncentracié novekedést és az ammonia koncentracio napi valtozasat is meg
tudtuk figyelni. A mérési kampany soran tobb nap is volt lehetdségiink 0sszehasonlité méréseket
végezni egy kereskedelmi forgalomban kaphat6 ammonia méré miiszerrel (Picarro, G2103), ebbdl
egy nap eredményei lathatok a 4. dbran. A két rendszer nagysagrendileg azonos koncentraciod
értekeket adott, valamint mindkettd jol lekdvette a koncentracidban fellépd valtozasokat.
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10.
UNIVERZALIS MODSZER BELL-ALLAPOT DESZTILLALASARA
FAZISCSILLAPITOTT ESETBEN
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LE6tvos Lorand Tudomdanyegyetem, Budapest
2HUN-REN Wigner Fizikai Kutatékozpont, Budapest
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A Bell parok a nemlokalitast mutato, 6sszefonodott kvantumallapotok tipikus formdjat képviselik,
amelyeket a kvantuminformacio-feldolgozas és a kvantumkommunikacié alapveté eréforrasanak
tekintenek. A Bell parok, és altalanosabban az osszefonodott allapotok eldallitasa LOCC (helyi
miuveletek €és klasszikus kommunikacid) segitségével az elmult évtizedekben fontos problémat
jelentett. A tiszta Osszefont allapotokbol kiindulé miiveletet koncentracionak, mig a zajos
kezdéallapotokat alkalmazé eljarasokat desztillacionak nevezik. Altalaban sziikséges valamilyen
informacio a kiindulé kvantumallapotokrdl a kiilonb6z6 desztillacios protokollokban. Itt egy olyan
Uj javaslatot mutatunk be, amely tetszéleges kezddallapotra miikodik, az egyetlen feltételezésiink az,
hogy a kezddallapot inkoherens zajtartalma kicsi, vagyis a bemend kvantumadllapot tisztasaga
viszonylag nagy. A protokoll, ahogy lényegében minden desztillacios protokoll, valdsziniiségi alapon
miikodik, mivel posztszelekciot alkalmaz. A protokoll hasznos tulajdonsaga, hogy a nem nulla
valoszintiségli kimend allapot minden esetben a [# ") Bell parhoz kozeli allapot lesz.

1. dbra: A desztillacios folyamat sematikus abraja. A bemeneten két ugyanolyan osszefonodott
kvantumallapotu kvantumbit-part osztunk meg a tavoli A és B laboratoriumok kozott.
Mindkét helyen egy jol megvdlasztott két kvantumbites unitér U miiveletet hajtunk végre az
ott levo kvantumbitek kozott, majd az egyiket megmerjiik és csak az egyik kimenetet (a 0
eredményt a szamitasi bazisban) fogadjuk el, az eredményt klasszikus kommunikacioval
egyeztetjiik.

A 1. dbran bemutatott sémaban az U miiveletet a kdvetkez6 két operator egyikének valasztjuk
Uy = (H ® ]l)UCNOT(jl ® X) ,
U_=(X®1)(H®1)Ucnor(l® X),

amelyek hatdsa a protokoll szempontjabdl hasonld. Ez a valasztds biztositja, hogy amennyiben a
bemeneti allapot folirhatod

p=(1-2e) )]+ epe
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alakban, akkor az 1. &bran bemutatott operacidt haromszor ismételve (6sszesen 8 ugyanolyan allapota
kvantumbit-par felhasznalasaval) a kimeneti allapot a |¢ ") Bell allapot lesz O(=?) pontossaggal. Itt &
egy kis paraméter, Perr pedig az inkoherens zajt leird tetszdleges stirliségoperator.

A desztillaciés protokoll bemenete tehat egy zajos Bell par, ami eredetileg a [# ") allapotban volt, de
mind a két tagjat a keletkezésiik ota valamilyen nem kivant hatas érte. Ezt a hatast teljesen pozitiv,
nyomorzé (CPTP) leképezésekkel, azaz kvantumcsatornékkal kényelmesen felirhatjuk. A csatornak
leirasara Choi reprezentaciot [2,3] hasznalunk, itt most csak a stiriségmatrix felirasat mutatjuk be. A
kvantumcsatornak bemeneti és kimeneti Hilbert terét jelolje Hin és Hour. A CPTP leképezéseket jelolje
£, amiket felirhatunk egy hermitikus, pozitiv szemidefinit matrixal, az X¢ : Hin @ Hout = Hin @ Hout
leképezéssel. A kvantumcsatorna kimenetét a bemeneti € stiriiségmatrix alapjan megkaphatjuk a
kovetkezd alakban:

g(@) = Trin ((QT & I)XE) .
Ebben a munkaban faziscsillapitd csatornaval foglalkozunk. A csatorna paraméterét jelolje P € [0, 1]
, ahol 2 =0 az identitas csatorna, mig P = 1 véltoztatja meg a legnagyobb mértékben a bemeneti
allapotot. Matematikailag ez a csatorna a stiriségmatrix off-diagonalis elemeit csokkenti, mig a f6atlo
elemeit nem valtoztatja. A Choi reprezentacidja a faziscsillapitd csatornanak a kovetkezd alakban
irhato fel:

o O =

Xe

(e e B e B e
o o o o
==

1—p

A keletkez6 Bell-par mindkét tagja fiiggetlen kvantumcsatorndkon megy keresziil. Ekkor a kimend
allapotot a par tagjaira hat6 csatorndk szorzata adja meg:

0= (Ea®ER)(?)

hT y ;
ahol 07 = [6T) (67| Faziscsillapité csatornan atmend Bell-par esetén a desztillacidés protokoll
bemeneti slirliségmatrixa a kovetkezd lesz:

1 0 0 (1-p)?
1 0 0 0 0
an 2 0 0 0 0
(1-p)*> 0 0 1

Ezzel a slrlisématrixal indul tehat a desztillacios protokoll, amiben a kovetkezd unitér
transzformaciot alkalmazzuk:

01 1 0
1 0 0 1
Us = (H@DUcnor(I® X) = \% 01 -1 0
10 0 -1

Minden iteracié végén kiszamoltuk a bemeneti és kimeneti fidelity értékét, amely a csatorna
paraméterétdl implicit fligg: a paraméter novekedésével a bemeneti fidelity csokken. Az 2. dbran

s+
lathato a kimen fidelity, azaz a desztillacios protokoll altal visszaadott stiriségmatrix és 019" kozitti
p+
fidelity a faziscsillapitott bemeneti Qin és 0l kozott fidelity fliggvényében, négy iteracion
keresztiil. A P csatornaparaméter értéke jobbrol balra novekszik, ahogy a fidelity értéke csokken.
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1007 — 2iteracié

0.95

0.90

0.85 4

Kimeneti fidelity

0.80 4

0.70 0.75 0.80 0.|85 0.90 0.95 1.00
Bemeneti fidelity

2. abra: A kimeneti fidelity vdltozasa a bemeneti fidelity fiiggvényében, két iteracio végen. A
5+ ; /
kimeneti fidelity a protokoll dltal visszaadott stiriiségmatrix és a zajmentes ol = |¢T) (o] kozotti,
)+
a bemeneti fidelity pedig a faziscsillapitott Qin és a zajmentes ") kizétti fidelity.

Ha a protokoll altal visszaadott fidelity az 2. abran rajzolt szaggatott vonal felett van, akkor a
desztillacios folyamatot sikeresnek tekintjiik. Lathato, hogy egy adott ponton nem segit a tobbszoros
iteracio sem, a kimeneti allapot mindig rosszabb lesz, mint a bemeneti ,,zajos” allapot. Ezt a kritikus
pontot analitikusan hataroztuk meg. A Zin és a két iteracio utan kapott siiriségmatrix fidelity-je a
csatorna paraméterétdl fligg, a fidelity értékek egyeznek, ha a siirliségmatrixok komponensei
megegyeznek. Ez a krpikys~edatddnaparaméter értéknél torténik, ahol a fidelity értéke
F ~ 0.88 koriil taldlhat6. E kritikus csatornaparaméternél magasabb értékeknél a desztillacios
protokoll tehat a bemeneti stiriségmatrixnal ,,rosszabb” stirliségmatrixot ad vissza.

1.001 —— 1 iterdcio 1.00, #=00
2 iteracié
0.95 4 —— 3 iteracid 0.95 4
— 4 iterdcio
0.90 - 0.90
Z oy
3085 g 0.85
[ [
0.80 - 0.80
0.757 0.75 1
L . 0.70+, : ‘ :
0.0 0.1 0.2 0.3 04 05 06 0.7 08 09 1.0 1 2 3 4
p csatornaparaméter lteracié

3. abra: Bal oldal: A kimeneti fidelity valtozdsa a csatornaparaméter fiiggvényében, tobb iterdcio
esetén. Jobb oldal: Kiilonbozd csatornaparaméterek esetén a kimeneti fidelity valtozasa az
iterdcioszam fiiggvényében.

A 3. 4bran a kimenet allapotoknak a megcélzott [¢") Bell allapothoz valod hiiségét (fidelity) mutatjuk
be, kiilonbozd esetekre. A bal oldali dbran a kimeneti hiiség értéke lathatd a csatornaparaméter
fliggvényében, kiillonb6z0 szdmu iteracié esetére. A 3. abra jobb oldaldn néhany kivalasztott
csatornaparaméter esetén lathatdé a kimeneti hiliség valtozasa az iteracidoszam fliggvényében.
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Megallapithatjuk, hogy a vizsgalt esetben a paros €s a paratlan szamu iteracional megfigyelhetd
szisztematikus oszcillaciokkal novekszik a hiiség. Ez a viselkedés mindaddig igaz, amig a kritikus
csatornaparaméter f0lott vagyunk.

Osszefoglalva, egy olyan protokollt mutattunk be, amely tetszdleges, kis inkoherens zajt tartalmazo
kezdBallapot 8 példanyabol LOCC eljarassal |¢™) Bell parhoz kozeli allapotot allit elé, amelyben a
zaj elsO rendben eltlinik. Egy néhany elemi kapubdl allo 1épés alkotja az eljards magjat, amelyet
iteralva jutunk hasznos kimenethez. Konkrétan megvizsgaltuk azt az esetet, amikor a bemeneti
kvantumbitek mindegyike egy faziscsillapitott csatornan haladt at, ezaltal valva zajossa.
Megmutattuk, hogy ebben az esetben az eljaras két iterdcidja mar praktikusan hasznalhato
desztillacibhoz vezet, amennyiben a csatorna paramétere egy kritikus érték alatt van, a kritikus értéket
analitikusan is meghataroztuk.
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11.
SZOVETSPECIFIKUS OPTIKAI SZORASI JELLEMZOK VIZSGALATA
LEZERES LAPAROSZKOPOS MUTETEK CELTERULETENEK
HATEKONY ES NAGY PONTOSSAGU BEAZONOSITASARA

Himics Laszlé®, Czitrovszky Aladar'?, Veres Miklos!, Nagy Attila’

'HUN-REN Wigner Fizikai Kutatokozpont, Szilardtestfizikai és Optikai Intézet, Budapest
2Envi-Tech Kft, Budapest

A 21. szazadi orvoslas egyik legfontosabb irdnyvonala a betegek terhelésének csokkentése a
kiilonb6z6 miitéti beavatkozasok soran. Ebbdl a szempontbol a laparoszkopos miitétek, majd a 1ézeres
technologia fejlodésének koszonhetden a 1ézeres laparoszkopos eljarasok forradalmasitottak a
sebészeti gyakorlatot. A beavatkozasok nagy bemetszések nélkiil, kis nyildsokon keresztiil
végezhetok el a korabbinal nagyobb precizitassal, ezéltal jelentdésen csokkentve az egészségiigyi
kockazatokat. Ez a technika szamos elonnyel jar, mind a betegek, mind pedig az egészségiigyi
rendszer szamara [1]:

- Minimalis invazivitds és gyorsabb felépiilés: A mutéteket mindossze 3 kis lyukon keresztiil
végzik, minimalizdlva a hegeket és a fajdalmat. A mikrosebészeti elvek miatt a belsd karosodas
csekély, ami gyorsabb felépiilést és kevesebb fajdalomcsillapitd sziikségességét eredményezi. A
korhézi tartézkodas is rovidebb, a betegek altalaban 1-2 napon beliil hazamehetnek, és gyorsabban
visszatérhetnek a mindennapi tevékenységeikhez (akdr 1 héten beliil munkdba allhatnak a
hagyomanyos 6-7 héttel szemben).

- Kevesebb szdvddmények és jobb vizualizdcio: Kevesebb miitét utani 6sszenovés alakul ki,
ami kiilondsen elonyds gyermekvallaldst tervezd nék szdmara. Emellett, a laparoszkopos maodszerrel
a hasiireg legnehezebben lathato teriiletei is jol megfigyelhetok, ami ndveli a kezelés sikerességét.

A 1ézeres laparoszkopia széleskorii elterjedésének kulcsa az energialeadas pontos iranyithatosaga és
a lézerfény szovetekkel vald kolcsonhatdsanak optimalizaldsa volt. A sebészetben az els6 nagy
attorést a szén-dioxid (CO»), illetve a neodimium-alapt itrium-aluminium-granat (Nd:YAG) 1ézerek
megjelenése jelentette. A CO»-lézer fényét a vizmolekulak elnyelik, igy kivaloan alkalmas a szovetek
preciz vagasara és elparologtatisara (vaporizacio) minimalis mélységi behatolas mellett. Az Nd:YAG
1ézer mélyebbre hatol a szovetekben, igy erdteljesebb vérzéscsillapitasra (koagulaciora) képes. A
kovetkezd nagy mérfoldkdvet a 1ézeres laparoszkdpiaban a 1ézerek miniatiirizalasa jelentette, hiszen
a korai berendezések nagyok és nehezen mozgathatok voltak. Ennek a folyamatnak az egyik
kulcsmomentuma a flexibilis szaloptikak kifejlesztése volt. Ezek a hajlékony ivegszalak mar képesek
voltak a 1ézerfényt minimalis veszteséggel elvezetni a 1ézerforrastol a testliregben 1évé célteriiletre,
lehetové téve ezaltal, hogy a nagy energidji lézersugarat egy vékony, néhany milliméteres
applikatoron keresztiil €s a laparoszkopos portokon at bevezessék a hasiiregbe.

A technologia tovabbi fejlddése soran megjelentek a kiilonbdzd hullamhosszi és tulajdonsagh 1ézerek
(pl. KTP, holmium, didéda), amelyek mas-mas szdveti kdlcsonhatast tettek lehetové. A sebészek igy
az adott feladathoz (pl. endometridzis gocok elparologtatdsa, mioma kivagasa) leginkdbb megfeleld
1ézertipust alkalmazhattdk. Ezzel egylitt a 1ézerapplikéatorok, vagyis a 1ézerfényt a szévetre irdnyitd
kézimiszerek is fejlodtek: kialakultak a hegyes végli vagoszalak, az oldaliranyu sugarzast lehetdvé
tévo applikatorok és a kontakt (szovethez €rintett) és non-kontakt (tdvolsagbol miikodd) technikak.
A lézeres laparoszkopos beavatkozasok eldnyeit illetden az egyik szemléletes példa a vesekdvek és
epekovek lézeres fragmentalasa (laser lithotripsy). A 2120 nm-en miikddo, holmium-YAG
(Ho:YAG) lézerrel végzett intrakorporalis endoszkopos koélitotripszia szamos nemzetkozi ajanlas
szerint aranystandardnak szamit [2]. A Ho:YAG Ilézer hatékonysaga abban rejlik, hogy a
vizmolekuldk nagyon hatékonyan abszorbedljadk ezt a hullamhosszt és a fototermikus hatas
eredményeként a k& korili viz gyorsan felmelegszik, gézbuborékokat hozva Iétre. A
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1ézerimpulzusokkal 1étrehozott buborékok robbanasszeriien tagulnak és Osszeomlanak egyfajta
16késhullamokat generalva, melyek szétztizzak a vese-, vagy epekoveket [2].

Az elmult években a talium szallézer (TFL) jelentds érdeklodést valtott ki, mint a Ho:YAG lézer
potencialis alternativaja vagy kiegészitése. A TFL 1940 nm hulldmhosszon miikddik, ami kézelebb
van a viz abszorpcios cstucsahoz (1950 nm), mint a Ho:YAG Iézer 2120 nm-es hullamhossza. A TFL
képes nagyon magas frekvencidkon (akar 2000 Hz) és nagyon alacsony energiaszinteken (50 mlJ)
mukddni, kisebb szalakat (minimum 50 pm) hasznalva, ami nagyobb porlasztasi hatékonysagot és
kevesebb retropulziot eredményez [2].

Bar a technologia sokat fejlodott a kezdetek ota, azonban az elvaltozasok minél pontosabb
beazonositasa, és a l1ézerenergia kizarolagosan a koros elvaltozasra torténd atvitele tovabbra is aktivan
kutatott teriilet. A 1ézeres litotripszia soran a lézerenergia nem megfeleld célba juttatdsa sulyos
kovetkezményekkel jarhat az egészséges szovetekre nézve. Amennyiben ez az energia egészséges
szovetet €r, a gyors hdmérséklet-emelkedés ¢és a mechanikai fesziiltség termikus karosodast okozhat,
beleértve az égési sériiléseket €s a szoveti koagulaciot [3]. A 1ézerparaméterek, mint a hullamhossz,
impulzus-idétartam és teljesitmény, jelentdsen befolyasoljak a szovetkarosodas mértékét. Hosszabb
impulzusidé (>10 ps) esetén a termikus hatdsok domindlnak, ami pérolgashoz, olvadashoz és
termomechanikai fesziiltséghez vezethet. Rovid impulzusid6 (<10 us) esetén a I6késhullamok okozta
mechanikai fragmentacié a f6 mechanizmus [4].

A lézeres litotripszia biztonsdgossaganak maximalizdldsa érdekében a rendkiviil pontos célzés
elengedhetetlen. A 1ézerszal hegyének folyamatos €s pontos monitorozasa a k6hoz képest kritikus
fontossagu. A sebésznek képesnek kell lennie arra, hogy valos idében megkiilonbdztesse a kovet az
egészséges szovetektdl és az endoszkop alkatrészeitdl. Azonban ez a modszer emberi hibakra
hajlamos, €s nem nyujt objektiv visszajelzést a szovetek optikai tulajdonsagairdl. Ebbdl is 1athato,
hogy azok a fejlett és nagyérzékenységli optikai szenzorokon és automatizalt visszacsatoldsi
rendszereken alapuld orvosi dontéstdmogatd eszkozok, melyek képesek a célteriiletek
beazonositasanak hatékonysagat ndvelni, vagy akar az orvos, illetve az orvosi robot esetlegesen hibas
dontéseit feliilbirdlni a beavatkozas sordn, emellett konnyen integralhatok a piacon elérhetd
laparoszkdpos berendezésekbe, igen jelentds érdeklddésre tarthatnak szamot.

Ebben a munkankban egy olyan optikai elven miikodd rendszer fizikai alapjait vizsgaltuk meg, mely
a szaloptikan bejuttatott széles hulldmhossztartomanyt fény szorasaban bekovetkezett valtozasok
alapjan képes lehet megkiilonbdztetni az adott szervhez tartozd egészséges szovetet a rajta talalhato
karos elvaltozastol, vagy akar lehetdséget ad megallapitani a vizsgalt bioldgiai szovet tipusat ,,in situ”
modon az orvosi beavatkozas soran. Egy ilyen rendszer tobb eldnnyel is rendelkezik: az optikai elvbol
fakadoan konnyen integralhato a szaloptikat hasznalo 1ézeres laparoszkopos rendszerekbe; megfeleld
feltételek és érzékenység mellett képes lehet akar ,,in situ” szovetvizsgalatra, kiegészitve, vagy akar
teljesen kivaltva a hagyomanyos biopsziat; megfeleld sebészeti robotok és a mesterségesintelligencia-
alapti dontéshozatal kombinaldsdval a miitétek akar emberi beavatkozads nélkiil végrehajthatok,
ezaltal is csokkentve az orvosi mithibak kockazatat.

A vizsgélatokhoz kiilonb6zd tipust sertésszovetet hasznaltunk. Az anatomiai, fizioldgiai és genetikai
parhuzamok miatt a sertés kivalo, sok esetben helyettesithetetlen modellt nytjt az emberi betegsegek
megértéséhez, 0 terapidk kifejlesztéséhez és sebészeti eljarasok gyakorladsdhoz. A sertések esetében
a vese anatomiaja €s kivalasztasi funkcioi nagyon kozel allnak az emberéhez, ami lehetdvé teszi a
kiilonb6z6 vesebetegségek €s uroldgiai problémék tanulmdnyozasat, ezért kitlind modell kutatasi
célbodl végzett laboratoriumi vizsgalatokra [5].

Az optikai szorasi vizsgalatokhoz egy Motic 310Met mikroszképvaz szolgéltatta az alapot. Ebbe
keriilt becsatolasra a 300 um magatmérdjli optikai szal segitségével az Ocean Insight DH-2000 tipusu
halogén gerjeszté fényforras fénye. A mérések soran a gerjesztéfény mintara torténd fokuszalasa,
valamint az arr6l visszaszort fény Osszegyljtése egy 5x nagyitasu €s 0,13 NA-val rendelkezd
mikroszkdpobjektivvel tortént. Az dsszegyiijtott fény athalad egy 90/10 nyaldboszton, melynek egyik
aga egy IDS UI-1240LE-M-GL tipust monokrom kameraval alkot képet a minta felszinérdl, mig a
masik ag egy Ocean Optics HR4Pro tipusii spektrométerbe csatolja az optikai jelet. Utobbiban
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torténik a mintardl visszaszort fény hullamhossz szerinti kiolvasasa. Maga a mérési elrendezés
sematikus felépitése az 1. dbran lathato.

Fényforras B (a)
Nyalabtagité [ |
Apertura i‘| '- CCD kamera
i
Polarizator | i -
| z 4
Lencse 1 “s=== 0 2 Lencse 4
™ ™
Nyaldbosztd 1 ppr— ut :y
+7
Nyaldbosztd 2 ==
XYZ-ben : Spektrométer | &8 ‘
mozgathaté ) 4
targyasztal = -

1. abra: Az optikai fényszorasi vizsgalatokndl hasznalt kisérleti elrendezés sematikus felépitése (a)
és a vizsgalt sertés izomszovet (b), valamint epeko (c) feliiletek monokrom mikroszkopos képei.

A 2. abra a vizsgalt sertésbdl szarmazd bioldgiai szovetek és képzodmények feliiletérdl felvett
mikroreflexids spektrumokat dbrazoljak a 200 nm és 1000 nm kozotti hullamhossz-tartomanyban.
Mig az (a) abra a sertésborda kiilonb6z6 komponensein (zsirszovet, izomszovet, csonthartya), addig
a (b) abra a sertésmajon és epekdvon felvett szorasi spektrumokat abrazolja.

Mindkét abran jol kirajzolodik két markans szorasi maximum: az egyik koriilbelil 550-600 nm
(z0ld—sarga tartomany), a masik pedig 700-800 nm (vOrds—kozeli infravords) koriil. Emellett,
alacsonyabb intenzitasu szerkezetek is megjelennek a mért spektrumokban ~650 és 400 nm koriil.
A spektrumok kozos jellemzdje, hogy a szérasi intenzitas a lathatd (kb. 400-750 nm) és a kozeli
infravorés (NIR, >750 nm) tartomanyban a legjelentdsebb. A 450 nm alatti ultraibolya (UV)
tartomanyban a szorasi jel alacsony, ami a szoveti komponensek (pl. fehérjék, nukleinsavak) erds
abszorpcidjara utalhat. Minden gorbe komplex, tobb csticsbol és volgybdl allo szerkezetet mutat, ami
a mintak 0sszetett kémiai és fizikai (mikrostrukturdlis) természetének kdvetkezménye.

A 2-(a) abra esetében mindharom szovettipusnal a kiilonb6z6 pontokban felvett spektrumok (pl.
Zsirszovet 1 és Zsirszovet 2 stb.) rendkiviill nagy hasonlosagot mutatnak, ami a mérések jo
reprodukalhatdsagara és a vizsgalt szovetek optikai homogenitasara utal. A legfontosabb kiilonbség
a szOrasi intenzitasban figyelhet6 meg. A zsirszovet rendelkezik a legmagasabb szorasi intenzitassal,
amit a csonthartya kovet, majd az izomszovet zarja a sort. Ennek oka, hogy mig a zsirszovet
nagyméretli zsirsejtjei (adipocitdk) erésen szorjak a fényt, addig az izomszdvet rendezettebb
rostszerkezete és a vékony csonthartya tomor, foként kollagénbdl allo szerkezete kevésbé hatékony
szorokozegként viselkedik [6].
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2. abra: A sertés eredetii szoveteken mért mikroreflexios spektrumok: (a) a borda komponensei
(zsirszdvet, izomszovet, sertéshartya) 2-2 reprezentativ pontban mérve, (b) majon és epekdévon (tort
és eredeti felszinen) felvett gorbék.

A 2-(b) abra az optikai fényszorason alapuldé modszer patologias képzédmények és belsé szervek
kozotti kiilonbségtételi képességét demonstralja. A maj spektruma mutatja a legalacsonyabb
intenzitast. Alakja hasonlit az izomszovet spektrumara: egy kettds cstcs lathatd, melynek volgye
szintén a hemoglobin abszorpcids savjainak tudhat6 be, ami a maj magas vérellatottsdga miatt varhato
[7]. Az epekd esetében mindkét (tort és eredeti) feliilet szignifikansan magasabb szorasi intenzitast
produkal, mint a mdjszovet. Kiilondsen érdekes, hogy az epekd eredeti felszine (kék) szorja a
legerésebben a fényt, intenzitasa meghaladja a tort felszinét (piros) is. Ez arra utal, hogy nemcsak a
kémiai Osszetétel, hanem a feliilet morfologidja (kristalyszerkezet, simasag, rétegzettség) is
befolyasolhatja a mért spektrumot.

Osszességében a bemutatott eredmények alapjéan a mikroreflexids spektroszkopia egy igéretes, non-
invaziv optikai eljarés lehet a bioldgiai szdvetek in situ jellemzésére és akar a koros elvaltozasok
azonositasara, mely képes megkiilonboztetni a kiillonb6zdé bioldgiai szoveteket (zsir, izom,
csonthartya, m4j) a szorasi spektrumokban megfigyelhetd intenzitas és spektrumalak alapjan.
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12.
FOTONPAR-FORRASOK ES ALACSONY FOTONSZAMU DETEKTALASI
MODSZEREK FEJLESZTESE
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1. Fotonpar-forrasok fejlesztése

A tavkozlés €és az informdciofeldolgozas gyorsan fejlodo teriiletei széles korben alkalmazzak a
klasszikus és novekvd mértékben a kvantumoptikai megoldésokon alapul6 adatatviteli és -feldolgozési
technolodgidkat. Szamos adatatviteli protokoll €s szamitési eljaras 1étezik — koziiliik mar sok tesztelt is
—, amely az egyedi fotonokat alkalmazza informéaciobitekként. Két figyelemre méltd alkalmazasi tertilet
a kvantumkulcs-szétosztas, amely a biztonsagos adatatvitel egy lehetséges modja [1, 2], illetve a
teljesen optikai elvli kvantumszamités, amely megoldast kinalhat klasszikusan komplikalt problémakra,
mint példaul a primszamokra bontas [3]. Az egyes fotondllapotok idObeli korrelacidja, amelyet széles
korben 0Osszefonddasnak neveznek, az alapja olyan Uj technologidknak, mint a kvantumallapot-
teleportacio [4], vagy a kvantumallapot-ismétlés [5]. Az dsszefonddott fotonok olyan fotonparok,
amelyek kvantumallapotai csatoltak, azaz az egyik foton allapota nem irhatd le a méasiktdl fiiggetlentil,
még akkor sem, ha azok nagy tavolsagra vannak egymastol.

Az ¢el6z6 célokat szolgald rendszerek megfeleld egyfoton-forrast vagy korrelalt fotonparokat keltd
forrast igényelnek. Az ilyen eszk6zok kiilonboz0 fizikai folyamatokat alkalmazd mddokon valosithatok
meg, amelyek mindegyikének vannak elényei és hatranyai. A forrasok egy része izolalt kétszintii
rendszerek, példaul atomok [6], molekuldk [7] vagy kvantumpottyok [8] spontdn emisszidjara
tamaszkodik, amelyeket elektromos vagy optikai impulzusok gerjesztenek. Bar ezek igény szerint
szolgaltatnak fotonokat, az elérhetd fluxus (a fotonok egységnyi id6 alatt vett teljes szdma a nyalab
keresztmetszetén) korlatozott. A masik tipus a spontan parametrikus lekonverziét (SPDC) folyamatat
alkalmazza, amely erdsen nemlinearis optikai anyagokban (példaul a B-barium-boratban, BBO)
figyelhetd meg, ahol egy nagy energidjii pumpafoton egy alacsonyabb energidji fotonparra hasad [9].
Ezek az Gigynevezett jel- (signal) és tétlen- (idler) fotonok iddben korrelalt tulajdonsagokat mutatnak:
az energia és az impulzus Osszefonddasa a megmaradasi torvények miatt magatdl adodik, és ha
keletkezésiik koriilményeit gondosan megvalasztjdk, a polarizacidos 0Osszefonddas szintén
megvalosithatd [10]. Mivel a jelfoton érkezésének pillanatat az idler egyidejii detektalasa jelzi, az
SPDC-t gyakran hasznaljak egyetlen foton generalasara is [11].

A fenti célokra alternativ megoldéasok 1éteznek mind az irodalomban, mind ipari termékek forméjaban
(1. tablazat). Ko6zos hatranyokkal rendelkeznek, mint példaul az alacsony integracidés szint, az
instabilitas, a kornyezeti hatdsokkal szembeni érzékenység, a modularitas hianya, valamint a hosszu és
nehézkes bedllitasi folyamat. A legtobb ipari €és laboratériumi alkalmazas megkdveteli, hogy a
fotonokat egymodusu szalakba csatoljak, ami tovabbi kihivéasokat jelent a csatoldsi hatékonysag
szempontjabol.

A BME Fizikai Intézet Atomfizika Tanszékének Kvantumfotonikai laboratériuméaban 4 kiilonb6zo
fotonpar-forrast fejlesztettiink (1. dbra). Szabadtéri alkalmazasokra 810 nm-en mitkodé, BBO alapt,
optikai szalba csatolt (1) hordozhatd, >200 nm savszélességii korrelalt forras 10° fotonpar/s
koincidenciafluxussal [12], illetve (2) rack-szekrénybe épithetd, TRLS szintdi, hullamfront-osztasos
interferencian alapuld, polarizicioban &sszefonédott, 10 nm savszélességli, 220x10° fotonpar/s
koincidenciafluxussal [13]. A forras sajat fejlesztésti rezgésmentes alapra szerelt, hdmérsékletének és
spektralis paramétereinek stabilizalasa érdekében a pumpalasa szalcsatolt
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1. tablazat: Kereskedelmi forgalomban elérheto fotonforrdsok sszehasonlito adatai. Az utolso oszlop
a sajat hullamfront-osztasos (WFS), polarizacoban ésszefonodott (P) forrds [13] adatait tartalmazza,
kiemelve azokat a tulajdonsagokat, amelyekben jobb paraméterekkel rendelkezik. Jelolések:
hullamvezetd (wg), ezer beiités mdasodpercenként (kcps), hullamhossz-osztas (WLS), frekvencia (F),
intrinsic (I), rezonator (rez.), polarizacios osztokocka (PBS), hullamhossz szerinti multiplexelés
(WDM), Mach-Zehnder interferométer (MZI), periodikusan polozott (pp, PP), litium-niobdat (LN),

valtoztathato (...).

Aurea N . . : N
Paraméter TPS_155 O:H(;f'tslfs Ofas:stjcs 0z Optics oi':):;cs Ofsg:stics oig:sfl-cs 0z Optics Thorlabs T’;’r:cbs ZERO/3 zEROj3 OXde  Oxide | Oxide . o Sajdt
0_TYIPE_I 1000 1000 EPS-1000 1000 1000-8  1000-N EPS-1000 SPDC810 810N EPS-PS  EPS-SN EPS-SNa forras
Jel/idler min 1530 1530 )

. . 1550/156 795 jel,
hullamhossz, tip  1550+#2 1550+0.7 155+0.6 1566%2 1566+2 1550/810 1550/810 8101 8102  810+1 1560 0 810 810 1550 825 idler 810
nm max - - 1580 1580
Fotonpar min - - 60 60
savszélesség, tip 0.6 3 80 80 80 80 3 3 10 0.25 30 30 4.20E-04 10
FWHM, nm max - - 120 120

5 . min - 1000 2500 1000 1000

Fotonpar-keltés

mértéke, keps tip 1000 2000 5000 2000 3000 10000 2000 100 135000 4500000 10 10 1000 220
max 2000 4000 4000 450 100

Fenyesseg, 167 417 833 167 8 3 3 11250 11250 100 147

kcps/mwW

Spektralis

fényesség, 56 5 10 56 3 0 10 375 375 238095 0.15

kcps/mW/nm
min - 97% 97%

Allapothﬁség tip 98% 98% 98% 98% n.a. n.a. 98% n.a. n.a. 98% 97% n.a. 94.5%
max - 99.5% 99%

Bell-féle min 94% 94%

lathat6sag, tip 98% 98% n.a. n.a. n.a. n.a. n.a.

S/(2v2) max -

Pumpa min 0 0 0 0 0

teljesitmény, tip 400 10 150

mwW max - 12 12 12 12 12 150 40

Valds/véletlen  min - 100 100

koincidencia tip >400 1000 1000

arany (CAR) max  >700

tsthatosag TN - 7%

(H-V) tip 98% 98% n.a. n.a. n.a. n.a. 99% 99% 96% 95% n.a. 92%
max 99% 99.5%

Lathatoség LS 7%

0-A) tip 96% 98% n.a. n.a. n.a. n.a. 99% 99% 95% 96% n.a. 97%
max  99% 99.5%

El6rejelzési

(heralding) tip nagy?? >0.45 >0.3 0.4 0.4 >0.5 0.17

arany

Fazisillesztés type-II type-II type-0 type-0 type-2 type-2 type-2 type-2 type-0 type-0 type-2 type-2 type-1

SPDC anyag ppLN wg ppLN wg ppLN wg [:::\:;T Z‘:)tk:::; PP wg PP wg kristpa'ly PPKTP ppKTP ppLN PpLN PpKTP ppKTP  ppLN wg  ppKTP BBO

Felépités linedris ~ Sagnac  Sagnac  szdlban szalban linedris linedris Mzl linedris  linedris ~ Sagnac  Sagnac  linedris  Sagnac  Sagnac rez. WFS

Parhasitas WLS | WDM WDM WDM PBS | DWDM  DWDM PS | irdny

Osszefonddds P P P P+F P+F nincs nincs P nincs nincs P P P P nincs P

Hulldmhossz:

810 nm

Sdvszélesség:

10 nm

Fotonfluxus : 8.33 kcps/mW

Koincidencia: 1.47 kcps/mW

Hulldmhossz: 810%3 nm Sévszélesség: 202 nm
Fotonfluxus: 28000 kcps Koincidencia: 5700 kcps
Heralding arany: 20£3% Pumpa teljesitmény: 44 mW Heralding ardny:

3. Osszefondédott
ppKTP forrés m

Hulldimhossz: 810 nm 4
Anyag: ppKTP (kétcellds)
Fotonpar: osszefonddott
Kimenet: szalcsatolt
Interferométer:  Sagnac
Méret:  19cm X 19 cm

17£3%

Allapoth(iség:

§ Kivitel:

Hulldmhossz:

0,951+0,004

1560 nm

Anyag: ppKTP
Fotonpar:  &sszefonddott
Kimenet: szélcsatolt
Interferométer: Sagnac
f Detektdlas: SNSPD par

fejlesztés alatt

aboratoriumaban fejleszett

4 fotonpar-forras. Jelolések: periszkop (perisz), dikroikus tiikor (dikro T), polarizacios osztokocka
(PBS), detektor (det).
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modon torténik, a forrastol kiilonallé hazban elhelyezett, spektralisan stabilizalt 1ézerdiodaval. A (3)
forras szintén ezen a hulldmhosszon allit el6 két egymast kdvetd periodikusan polozott (doméninvertalt)
kalium-titanil-foszfat (ppKTP) cellaban fotonparokat, mellyel hangolhat6 fazist inverz Hong—Ou—
Mandel-kisérletet végeztiink [14]. A szintén ppKTP alapt, de az 1560 nm-es tavkdzlési hullamhosszon
muikodo (4) forrassal és szupravezetd nanoszalas detektorparral (SNSPD) demonstratort épitettiink az
ikerfotonok polarizaciés Osszefonddasanak kimutatdsara, amelynek robusztus kivitelezése fejlesztés
alatt van.

A forrasok alapvetd paramétereinek meghatarozasa specialis, alacsony fotonszdmu mérési modszereket
— egyfoton-spektrométert, kvantumallapot-tomografot és Hanbury—Brown-Twiss interferométert —
fejlesztettiink félvezetd egyfoton-lavinadioda (SPAD) és SNSPD detektorok alkalmazasaval. A SPAD
alapu egyfoton-detektalast adaptaltuk bioldgiai mintak és félvezetd struktiradk nanoszekundum alatti
fluoreszcencia-élettartamainak vizsgalatara [15]: egy példat mutat be a kovetkez6 fejezet.
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kompenzator kompenzator szamlalé o - FLH Ji
n V-
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e »z ||o o Q e w=lBlL R
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2. abra: A hullamfront-osztdsos interferencian alapulo, polarizacioban dsszefonodott (2) forras
blokkvazlata (balra) és a szdlcsatolt pumpalds megvaldsitdasa spektralisan stabilizalt lézerdiodaval

(jobbra)

2. Fotovoltaikus anyagok idéfelbontasos fotolumineszcencia-élettartam vizsgalata

Szerves fotovoltaikus (OPV) struktirdkat vizsgaltunk idOkorrelalt egyfotonszamlalas (TCSPC)
segitségével az iddfelbontisos fluoreszcencia dinamika feltardsa érdekében alacsony injektalasi
koriilmények kozott. A gerjesztéshez 650 nm hullimhosszl, néhany 10 pikoszekundumos (ps)
impulzusokat kibocsatd 1ézerdiodat, a detektalashoz SPAD-ot alkalmaztunk (3. abra). A méréseket
11 mW/cm? intenzitasti besugarzissal végeztiik, impulzusokként 1,2x108 fotonszam mellett, ami
kellden alacsony ahhoz, hogy elkeriiljiik a mintak karosodasat. A fluoreszcencia-lecsengés jellemzoit a
gerjesztéssel Osszemérhetd iddskala miatt iterativ rekonvolucidval elemeztik. Az OPV mintak
kiilonbozé elnyelé anyagokat és szerkezeteket tartalmaztak, amelyek igen rovid, 30-500 ps
tartomanyba esd lecsengési idoket eredményeztek. Az ilyen gyors dinamika hagyomdnyosan csak
sokkal nagyobb intenzitasi gerjesztéssel mutathatdo ki. Az eredmények azt mutatjak, hogy mig az
abszorpcids spektrumok a szerkezeti tulajdonsagokkal (példaul a rétegvastagsaggal) valtoznak, a
lecsengési idoket elsdsorban az abszorber anyaga hatdrozza meg. A TCSPC mérések igy mélyebb
betekintést nyljtanak a szerves félvezetdk transzporttulajdonsagaiba.
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3. abra. Az idokorrelalt fotonszamlalason alapulo méréstechnika blokkvaziata (balra) és a félvezeto
vekonyrétegek vizsgalatahoz tervezett mintatarto (jobbra). Jelolések: fotolumineszcencia (FL), lencse

(L).
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13.
SAGNAC INTERFEROMETER ALAPU FOTONPAR FORRASOK
FEJLESZTESE KOZELI INFRAVORGS ES TELEKOM HULLAMHOSSZ
TARTOMANYOKON
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1. Bevezet6

A tavkozlés és az informéaciofeldolgozas gyorsan fejlodd teriiletei egyre szélesebb korben
alkalmazzdk a kvantumoptikai megoldasokon alapuld technoldgiadkat is. Szédmos adatatviteli
protokollt és szamitasi eljarast javasoltak és teszteltek, amelyekben az egyedi fotonok szolgéalnak
informaciohordozoként. Két jelentds alkalmazasi teriilet: a kvantumkulcs-megosztas [1, 2], amely
fizikai alapokon nyugvé biztonsagos adatatvitelre kinal igéretes lehetdséget, valamint az optikai elven
miikod6 kvantumszamitégépek [3], amelyek megoldast nyujthatnak a klasszikusan tulzottan
iddigényes problémak megoldéasara, mint példaul nagy szamok primtényezds felbontésa.

Az ilyen rendszerekhez megfelelé egyfoton- vagy korrelalt fotonparokat kibocsato forras sziikséges.
Ezeket kiilonféle megkozelitésekkel lehet megvalodsitani, mindegyiknek megvannak az elényei és
hatranyai. Egyes megvalositasok elszigetelt kétallapot rendszerek spontan emisszidjan alapulnak.
Béar ezek a forrdsok képesek determinisztikusan fotont kibocsatani, a hozamuk meglehetdsen
alacsony. Egy masik mddszer a nemlinedris optikai anyagokban lejatsz6d6 spontan parametrikus
konverzion (SPDC) alapul [4], ahol egy nagyenergiaji pumpafoton két alacsonyabb energiaju
fotonna alakul. Ezek az tgynevezett jel és idler fotonok iddbeli korrelaciot mutatnak: energiajuk,
impulzusuk, ¢és megfeleld koriilmények esetén a polarizacidjuk is 0Osszefonodott lehet. A
polarizacioban dsszefonddott fotonparok eldallitasara az SPDC valt a dominans mddszerré relativ
egyszerilisége €s a parok tagjai kdzt megvaldsithato kivald mindségii 6sszefonddas miatt.

Az Atomfizikai Tanszék részt vett a HunQuTech (Nemzeti Kvantumtechnoldgiai Program)
projektben, és jelenleg is aktiv kozremiikoddje a QNL (Quantum Information National Laboratory
Hungary) programnak, amely a kvantumoptikai technoldgidk kutatisara és fejlesztésére iranyul.
Kutatasunk kozéppontjaban az SPDC forrasok tervezése és optimalizélasa all. A Tanszek
kvantumoptikai kutatocsoportjanak munkatarsaival arra torekedtiink, hogy a fotonpar forrasok
gyakorlati alkalmazasa soran felmertild kihivasok koziil a lehetd legtobbre megoldast dolgozzunk ki.
A technikai akadalyok lekiizdésén til munkank soran hatékonyabb forrasok létrehozasat szolgalo uj
fizikai elveket is kidolgoztunk.

2. 810 nm-es, inverz Hong-Ou-Mandel interferencian alapulé fotonpar forras [5]

A frekvencia degeneralt, polarizacidban 6sszefonodott fotonparok szétvalasztasa a mai napig kihivast
jelent, hiszen ezesetben nem alkalmazhaté a parok dikroikus tiikorrel, savsziirbkkel vagy egyéb
spektralis elven alapuld szétvalasztasa. Megoldasunkban az inverz Hong-Ou-Mandel (HOM)
interferenciat hivtuk segitségiil. Ehhez ugyanazon fotonparnak egyszerre kell egy féligateresztd
osztotiikor mindkét bemenetére érkeznie (lasd 1. dbra bal). Ezt a specidlis igényt az 1. dbra jobb
oldalan lathat6 Sagnac interferométer segitségével valdsitottuk meg. Az interferométerbe helyezett
0-4s tipusu fazisillesztésli nemlineéris kristdlyt a pumpalézer egyszerre az Oramutatd jarasaval
megegyezden €s azzal ellentétesen is pumpalja, tehat a lekonvertalt fotonpar is egyszerre ezen két

crer

hangolaséaval szabalyozhat6 a parok szétvalasanak valdsziniisége a ,,c” €s ,,d” kimeneteken.
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1. abra: bal) Inverz Hong-Ou-Mandel interferencia egy 50%-os osztorétegen, jobb) az interferenciat
megvalosito Sagnac interferométer alapu fotonpar forras sematikus rajza. M: tiikér, DM: dikroikus
tiikor, BS: 50%-os neutralis osztokocka, G1, G2: plan-parallel iiveglemez, F: 81015 nm-es
savdtereszto sziiro

A HOM interferencia fazisanak hangoléasat egy, az interferométerbe helyezett hangolhat6 diszperziv
elem segitségével valositottuk meg. Esetlinkben ez egy planparallel iliveglemez (G1), melyen az
oramutatd jarasaval megegyez0d iranyban a pumpa, mig ellentétes iranyban a lekonvertalt nyalab halad
at. A lemez dontésével a pumpanyalab és a lekonvertalt nyaldb optikai ithossza eltérd mértékben
allithato, melynek oka az anyagi diszperzid. Az eltérés biztosija az osztokockara érkez6 allapotok kozti
hangolhato fazistolast. A péarok szétvalasztasanak valoszinlisége a HOM fazis hangoldsanak
fliggvényében a 2. abran lahato.

Polarizacioban Osszefonodott parok létrehozdsdhoz az interferométerbe kettd, egymashoz képest
ortogonalisan orientalt kristalyt helyeztiink. A HOM interferencia fazisanak hangolasaval €s ezutan a
pumpa polarizaci6 megfeleld bedllitasaval elérhetd, hogy a szétvalasztott parok egymassal
polarizacioban 6sszefonodottak legyenek. A forras paramétereit az 1. tablazat foglalja 6ssze, mig fizikai
megvaldsitasa a 3. abran lathato.

T 1.0
:‘i: Fényessé 035 22225
g yesseg par/s/mW/nm
2 0.8 1
= FElérejelzési arany | 7.0 + 0.16 %
M
Ke]
§ 06 Savszélesség 10 nm
V]
g oal Allapothiiség 91.4 %
=
S i Inverz HOM
\ y . + 0.
- H measured % | | 1athatosig (H) 0.820 + 0.0102
807 Ty e S Inverz HOM
T V measured i +
€ V fitted lathatosag (V) 0.720 = 0.0072
2 0.0 . . . :
-3n/2 - —1/2 0
phase of inverse HOM interference (@) [rad]
2. abra: Koincidencia valosziniiség a forras 1. tablazat: A forrds paraméterei

kimenetein a parok szétvalasztasara hasznalt
inverz Hong-Ou-Mandel interferencia fazisanak
fiiggvényében

49



KVANTUMELEKTRONIKA 2025

3. abra: A megvalositott Sagnac interferométer alapu, inverz Hong-OU-Mandel interferencidt
létrehozo fotonpar forrdas mechanikai felépitése.

3. 1560 nm-es telekom hullimhossza fotonpar forras [6]

Célunk telekom hulldmhossz tartoményban miikodd, polarizédcidban dsszefonddott fotonpar forras
eldallitasa is, mely alkalmas a meglévd szaloptikai haldzatra csatlakoztatva kvantumos titkositas
megvaldsitasara, illetve akdr kvantuminformdci6 tovabbitasara is. Ezen forrds alapjat szintén egy
Sagnac interferométerbe helyezett nemlinearis kristaly adja. Az elrendezés sematikus vazlata a 4.
abran lathato.

A kristalyok elrendezésének nagyitott nézete:
KTP PPKTP KTP

2 | [\ e Lekonverzi6 a kozépsé ppKTP
1= kristalyban
2l | [2d e  Faziskompenzalo kristalyok a két

oldalan szimmetrikusan elhelyezve

M1
P: 780 nm pumpa, HWP: 780 nm félhullama lemez, DM: DM
dikroikus tiikdr, PBSC: polarizacios osztokocka, M1,2:
tikor, P1: polarizaci6é forditd periszkoép, P2: polarizacid
meg6rzé periszkdép, BPF1,2: 1560+6 nm savateresztd
sziird, QWP1,2: 1550 nm negyedhullamu lemez, HWP1,2:
1550 félhullamu lemez, LP1,2: linearis polarsziird, D1,2:
szélcsatolo optika a nanodrét detektorokhoz

4. abra: 1560 nm-es telekom hullamhosszii polarizacioban dsszefonddott fotonpar forras vaziatos
felépitése. A forras alapja egy Sagnac interferométer.

A kristaly mindkét iranybol megfeleld polarizacioji pumpaldsat egy, az interferométerben elhelyezett
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polarizaciofordité nyalabemeld periszkdp biztositja. Ez az elem a polarizacio 90°-os elforditasat
geometriai ton éri el, igy mind a pumpa, mind a lekonvertalt hulldimhosszra egyarant miikodik. A
Il-es tipusu fazisillesztés soran keletkezd egymasra merdleges polarizacidju jel €s idler fotonokat, az
interferométer polarizacios osztokockaja valasztja szét egy koriiljaras utan.

A forréson polarizacios allapottomografiat végrehajtva megallapitottuk, hogy allapothlisége jelenleg
86%, melyet faziskompenzacios eljardsokkal, illetve az interferométer nyaldbjainak jobb atfedésével
tovabb javithatunk. A felépitett forrast az 5. dbra szemlélteti.

5. abra: 1560 nm-es telekom hullamhosszu polarizacioban ésszefonodott fotonpar forras fizikai
felépitése, a pumpa (kék) és lekonvertdlt (piros) fényutakkal.
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14.
ARANY-EZUST KOMPOZIT NANORESZECSKEK ELOALLITASA
VEKONYRETEGEK LEZERES ABLACIOJA UTJAN

Homik Zsolt!, Smausz Tamas?, Kopniczky Judit!, Hopp Béla'
1Szegedi Tudomdnyegyetem, Fizikai Intézet, Optikai és Kvantumelektronikai Tanszék, Szeged

Bevezetés

A kiilonb6z0 6sszetételii nanorészecskék - sokoldalusaguk és egyedi fizikai és kémiai tulajdonsagaik
révén — alkalmazasi kore az utdbbi néhany évtizedben rendkiviili iitemben novekedett. Tobbek kozt
hasznaljak Oket a gydgyaszatban [1], az energetikai iparban [2] és a kiilonb6z6 kémiai, biologiai és
fizikai szenzorok fejlesztésében is [3]. Kiilondsen nagy érdeklédés ovezi a tobbanyagu, kompozit
nanorészecskéket az egyedi és kontrollalhaté paramétereik okan. Az ilyen nanorészecskék
eloallitasara harom alapvetd modszer Iétezik: fizikai, kémia ¢és bioldgiai eljarasokat
kiilonboztethetiink meg. Mindhdrom technikdnak megvannak a maga el6nyei és hatrdnyai. A mi
kutatdsunkban egy fizikai modszert, a viz alatti 1ézeres ablaciot (pulsed laser ablation in liquid,
PLAL) alkalmaztuk, aminek eldnyei k6zé tartozik az egyszer(i kisérleti elrendezés, az alacsony
koltségek, a 1étrejovo kolloid oldat tisztasaga, a nanorészecskék paramétereinek jo kontrollalhatosaga
¢s nem utolso sorban az alacsony kdrnyezeti ldbnyom.

Kutatasunkban az tijjdonsagot a céltargyak kialakitasa jelenti. El6ttiink két izben demonstraltak [4, 5]
Otvozet-nanorészecskék eldallitdsat oly moddon, hogy céltargyként egymadsra parologtatott,
rétegenként csak az egyik Osszetevot tartalmazo fém vékonyrétegeket alkalmaztak. Célunk az volt,
hogy a modszerrel arany-eziist 6tvozet nanorészecskéket allitsunk eld oly mddon, hogy az 6tvozetek
Osszetételaranyat a rétegvastagsagok aranyanak valtoztatdsaval szabalyozzuk.

Kisérleti elrendezés

A céltargyakat ugy allitottuk eld, hogy iiveg hordozdéra magas hémérsékletii parologtatas utjan vittiik
fel az eziist és arany rétegparokat. Ahhoz, hogy az eziist jol k6tddjon az iiveghez, egy vékony (~5
nm) krém pufferréteget alkalmaztunk. Az eziistréteg oxidacidjanak elkeriilése végett mindig az
aranyréteg kertilt az eziist folé. Hét kiilonbozd rétegkombinacidt hoztunk létre: allandé 50 nm-es
aranyréteg 20, 50 és 200 nm-es eziistrétegekkel, valamint allandé 100 nm-es eziistréteg 20, 50, 100
¢s 200 nm-es aranyrétegekkel. Referenciaként 50 és 200 nm-es tiszta arany- és eziistrétegeket
hasznaltunk.

Az ablacios kisérletekhez egy impulzusiizemii Nd-YAG Iézert (Quantel) alkalmaztunk a kdvetkez6
paraméterekkel: 1064 és 532 nm-es hulldmhossz, 8 ns impulzushossz, 6.67 Hz ismétlési frekvencia.
A lézerenergia mindkét hullamhossz esetében 4.25 mJ volt. Egy 5 cm fokuszhosszisaga lencsével
300 um atméroji fokuszfoltot hoztunk 1étre, ami igy 6.01 J/cm2 energiasiiriiséget eredményezett. A
mintatart egy x-y automatizalt eltolora volt helyezve, amit tigy allitottunk be, hogy a 16vések kozott
ne legyen atfedés. Az 1. abra mutatja a kisérleti elrendezés vazlatat.

‘ Nd-YAG laser ‘ Distilled water

e Nanoparticles
Cavitation g
bubble )
G ‘/ “\
Plasma ,_"‘ \
a |
\ __/‘
Gold layer
e Silver layer
PC, Thorlabs t
B |
L software M — Chromium layer

\Motorized x-y stage
\""»—O Fused silica substrate

1. abra: A kisérleti elrendezés sematikus rajza
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Eredmények

A keletkezo részecskék méreteloszlasat SEM és TEM képek alapjan allapitottuk meg (2. abra). Azt
kaptuk, hogy a nanorészecskék mérete lognormal eloszlast mutat; az &tmérdk kozépértéke 20-40 nm
kozott mozog 9-30 nm standard deviacid mellett. A képekbdl az is kidertil, hogy mig az aranytartalmu
nanorészecskék jol megkiilonboztethetéek és gomb alaktiak, addig a tiszta eziist mintdk esetén
magasfokl az aggregacio, az anyag inkabb amorf csapadékba agyazddva van jelen, ami meghitsitotta
a méreteloszlas egzakt meghatarozasat. A részecskék méretére sem a rétegek abszolut vastagsaga,
sem a rétegvastagsagok aranya, sem pedig az alkalmazott hullimhossz nem volt hatéssal.

(c) S’ 100 nm Ag -

200 nm

.!

2. abra: Tipikus SEM (a, b) és TEM (c) képek a létrejott nanorészecskékrol.

Az irodalombol ismert, hogy az arany nanorészecskéknek (néhany 10 nm-es atméro esetén) ~530 nm-
nél, az eziist nanorészecskéknek pedig ~400 nm-nél van plazmonrezonancia-csiucsa az elnyelési
spektrumban. Az is ismert jelenség, hogy 6tvozet nanorészecskék esetén ez a plazmonrezonancia-
csucs a két tiszta alkotdéanyaghoz tartozd cstics kozé esik, és az Osszetételardnynak megfelelden
tolodik el az egyik vagy a masik felé. Ezt a jelenséget kihasznalva megéllapithatd, hogy a 1étrejott
részecskék valdban 6tvozddtek-e €s hogy milyen ardnyban.

A 3. a) és b) abran jol lathatd, hogy a 1étrejott kolloidok abszorbceids spektrumai valdban a két tiszta
anyag csucsai kozé esnek, az eltolodasuk pedig az alkalmazott rétegvastagsdgok fliggvénye.
Ahhoz, hogy megallapitsuk a nanorészecskék Osszetételét, szimulaltuk, hogy ismert
Osszetételaranyok esetén hova esne a mért csucs. Eldszor egy a Mie-szordson alapulé modellt
készitettlink; a részecskeméret-eloszlas ¢€s 10%-onként valtozd Osszetételaranya arany-eziist
otvozetek torésmutatdjanak ismeretében [6] kiszdmitottuk a vart abszorbcids spektrumokat.

(e)

Normalized absorbance
°
2
Normalized absorbance
°
-

2
04 deas (nm) 0 0 20 50 50 501100° 200 50 50 200
e S dme(om) 50 200 100 200 100 S0Y100° 100 20 0 ©
0254 02 100 nen Ag - 20 nm A ~—
-2 | 00 nmAg - 50 amAu — oot (Aot davee )
100 nem Ag - 80 rm Au Ag b
}—— 100 nm Ag - 100 nn Au 0.0{— 100nm Ag - 100 nm Au ~ T % = &g Q% = am aa |
0100 4100 P Ag - 200 P Au [ tommag-200mmAy z L 00 02 04 06 08 10
3 W0 4% 500 550 600 6% 350 400 450 500 550 600 650 £ ss0.
c
Wavelength (nm) Wavelength (nm) S {
g 500 |
Increasing Au content Increasing Au content i 1
0 — s = i 450 -
g 0% (c) g A MIRRROCX (d) @
8 ‘ g s g 4o ;
S os S S os (AY s | _.+7 [~ -Smulated Witheory
3 J S \ AN\ S 1s0 —— Simulated, BEM solver
@ i 2 3 2 1 v Experimental, 1064 nm pulses.
® 0 CRLLE DN /t 2 1 » Experimental, 532 nm pulses
kS 3 ~— o)
N o4 N o4 /] 0 20 40 60 80 100
£ g / Au content (mass%)
S 02 5 02
z 9 z \
0.0 =" 00 ey
300 350 400 450 500 S50 600 650 300 350 400 450 500 550 600 650
Wavelength (nm) Wavelength (nm)

3. abra: A mért abszorbcios spektrumok 1064 nm-es (a) és 532 nm-es (b) impulzusok esetén,
valamint a Mie-szdrdson (c) és végeselem modszeren (d) alapulo szimuldlt abszorbcids spektrumok.
A mért és szamolassal kapott abszorbcios csucsok pozicidja (e).
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Az eredmények jO egyezést mutattak a kisérletekkel, viszont mindegyik Osszetételarany esetében azt
tapasztaltuk, hogy a szimulacidhoz képest a mért abszorbcids csucsok a hosszabb hullamhosszak felé
tolédnak. A Mie-modell a tapasztalt magasfoki aggregaciot nem tudja figyelembe venni, ezért
készitettiink egy végeselem-alapi szimulaciot is, amiben Maxwell-egyenleteket oldunk meg
megfeleld paraméterek mellett (alak, torésmutato, kozeg). Ez a modell a csucsok pozicidjanak
tekintetében jobb egyezést mutat a mért eredményekkel, a csucsok alakja viszont tdvolabb all a
valdsagtol. Ennek oka valdszintileg az, hogy ez a modell a részecskék szamossagat és méreteloszlasat
vékonyabb aranyréteg keriilt az eziistrétegre, annal pontosabb az egyezés a szimulalt és a mért pozicid
kozott. Ennek oka, hogy minél vastagabb az aranyréteg, annal markansabban érzddik annak
arnyékold hatasa, aminek kovetkeztében az alul elhelyezkedd eziistrétegbdl kisebb anyagmennyiség
parolog el az ablacié soran.

Az ablacios folyamat leirasara, valamint a vékonyréteg-kombinéciok abléacioja €s a kialakul6 6tvozet-
nanorészecskék kozotti kapcsolat tanulméanyozasahoz készitettiink egy idéfelbontdsos homérsékleti
modellt COMSOL segitségével. Az ablacidos mechanizmus ns-os impulzusok esetén teljes egészében
fototermikus ablacioként kezelhetd. A reflexids, abszorbcidés és emisszios egylitthatokat a
hémérsékletfiiggd komplex torésmutatokbol szamoltuk a Drude-modell alapjan. A homérséklet- és
1d6fliggd optikai paraméterek ismeretében leirhatd a hdmérséklet- €s idofiiggd héforras, hdvezetés és
a kornyezetbe torténd hdsugarzas.

A 4. 4dbran az igy kapott 20 nm arany - 100 nm eziist (a) és 200 nm arany - 100 nm eziist (b)
rétegvastagsag kombinaciok hdmérséklet-idé grafikonjai lathatok. A homérséklet idobeli alakuldsa
jo egyezést mutat az irodalomban fellelhetd eredményekkel [7]. Az anyagok otvozdédéséhez
elengedhetetlen feltétel, hogy az ablacid soran a két anyag egyszerre keriiljon géz/plazma allapotba.
Ahogy az a kinagyitott grafikonrészleten lathatd, 20 nm vastag aranyréteg esetén ez a feltétel jol
lathatdan teljesiil, viszont 200 nm vastag aranynal nagyon csekély az atfedés, ami jo 6sszhangban all
a fentebb leirt kisérleti megfigyelésekkel.

\ (b)

200 am Au - 100 nm Ag

Temperature

4 dabra: A rétegek és réteghatarok homeérsékletének idobeli lefutasa. A nagyitott képeken az olvadasi
és parolgasi szakasz lathato.

Konklazio

Megmutattuk, hogy arany-eziist kompozit nanorészecskék eldallithatok tiszta alkotoanyagaikol
készitett tobbrétegli vékonyréteg-strukturak viz alatti ablacidjanak Gtjan. Az igy 1étrehozott kolloidok
abszorbcids spektrumat dsszevetve a Mie-szorason és végeselem-modszeren alapuld szimuldcidkkal
bemutattuk, hogy a nanorészecskék Osszetételaranya jol kontrollalhaté az alkalmazott abszolut és
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relativ rétegvastagsdgok szabalyozéasaval. Készitettiink egy, az ablacidos mechanizmust leird
iddfelbontasos hdmérsékleti modellt, ami jo Osszhangban van az irodalomban fellelhetd korabbi
szamitasokkal és a sajat kisérleti eredményeinkkel. Munkankkal egy egyszeriien megvaldsithato,
tiszta, jol kontrolldlhatd és kornyezetbarat moddszert demonstraltunk Otvozet nanorészecskék
eldallitasara. A technika lehetdséget nyit komplexebb, akar tobb alkotdéelemii nanorészecskék
eldallitasara is, amelyek a legkiilonfélébb alkalmazasi teriileteken bizonyulhatnak hasznosnak.

A kisérletek finanszirozasahoz hozzajarult a Kulturalis és Innovacios Minisztérium Nemzeti Kutatdsi,
Fejlesztesi  és  Innovacios Alap 2022-2.1.1-NL-2022-00012 azonosito szamu Kooperativ
Technologiak Nemzeti Laboratoriuma projekt és a TKP2021-NVA-19 palyazat.
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15.
A PAPER-BASED 3D SERS PLATFORM FOR THIRAM SENSING
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Introduction

Surface-enhanced Raman spectroscopy (SERS) enhances the Raman signal of molecules by factors
of 10>-10'° using plasmonic nanostructures, enabling sensitive, selective, and non-destructive
detection [1]. While SERS can reach trace and even single-molecule detection, quantitative analysis
remains challenging due to substrate variability and analyte adsorption effects [2]. Its major strength
lies in portable, in situ analysis, especially with the rise of handheld Raman devices and spectral
databases. Conventional SERS substrates, typically rigid films with silver or gold nanoparticles
(NPs), offer good sensitivity but are costly and limited in sampling flexibility. Research now focuses
on flexible, porous supports — like paper — that allow easier integration, broader sampling strategies,
and higher surface area for nanoparticle deposition [3]. However, existing fabrication methods often
fall short in cost, simplicity, or reproducibility. Spark ablation, a physical, solvent-free NP synthesis
method, generates aerosol-phase particles suitable for direct deposition onto porous materials. It
enables scalable, tunable, and high-purity NP production [4]. In this study, we explore the use of
spark-ablated NPs deposited on filter materials to create flexible 3D SERS substrates. We assess how
particle characteristics and support type influence SERS performance, with a focus on detecting
thiram, a widely used but strictly regulated fungicide. SERS offers a promising approach for thiram
detection, but complex spectra and low signal-to-noise ratios hinder straightforward analysis. To
overcome this, we applied a deep learning model — based on the work by Wang et al. [5] — to classify
thiram concentrations, enhancing detection sensitivity beyond traditional visual methods.

Methods

Nanoparticle Generation and Substrate Fabrication

NPs were synthesized using a spark discharge generator (SDG) equipped with Au, Ag, or AuAg alloy
electrodes and operated with N2 or Ar as carrier gas (7 or 10 L/min). Sparking was maintained at
900 V with frequencies between 500-4000 Hz. The resulting aerosol passed through a tube furnace
(up to 900 °C) for particle compaction, and particle size distributions were measured using a scanning
mobility particle sizer (SMPS). Aerosol particles were deposited onto 47 mm filters (nylon: 0.2-
60 um pore size, or Whatman paper) housed in a plastic holder. Deposition times (2—20 minutes)
were adjusted to ensure consistent particle loading. Substrates were examined via scanning electron
microscopy (SEM).

Raman Measurements

Filters were cut into ~5 mm x 5 mm squares for SERS analysis. Substrates were tested using 61 ppm
ethanolic rhodamine 6G and methanolic thiram solutions (0.03-240 ppm). Each substrate was drop-
coated with 3 uL of analyte and air-dried. SERS spectra were recorded using a 785 nm laser (5-
20 mW) and a fiber-coupled Raman probe. Data were collected with a cooled spectrometer using 1 s
acquisition time unless stated otherwise.
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Results and Discussion

Effect of Experimental Parameters on SERS Substrate Performance

Spark ablation enables precise tuning of NP characteristics and deposition conditions, both of which
are crucial for optimizing SERS substrates. We investigated how variables such as material
composition, particle size and shape, compaction conditions, and filter properties affect the
performance and reproducibility of spark ablation-based SERS platforms.

Nanoparticle Material Composition
We compared SERS substrates fabricated using Ag, Au, and 50:50 Ag-Au alloy NPs. Silver produced
the highest initial enhancement but degraded significantly over time. Gold substrates showed
excellent long-term stability but lower intensity. Alloyed particles offered a balance: they maintained
twice the enhancement of gold and were stable for over a month (Figure 1). Alloy particles were
therefore used in all subsequent experiments.
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Figure 1. a) Stability of SERS substrates fabricated from different NP materials. SERS spectra of
rhodamine 6G (R6G) were recorded immediately after fabrication and again one day later. b)
Normalized SERS intensities of R6G as a function of time after fabrication for each substrate type.

Particle Shape and Size

Particle morphology was tuned via spark frequency and furnace compaction temperature.
Uncompacted aggregates provided poor enhancement; compaction at >300 °C was required for
measurable SERS signals, with 800 °C yielding the best performance. This is attributed to improved
particle shape and removal of silver oxide layers. Higher spark frequencies yielded larger, broader
particle distributions. After heat treatment, particle diameters decreased by 30-46% depending on
frequency, with GMD values ranging from ~25-40 nm and GSDs between 1.4-1.6. Substrates
produced with compacted particles of ~40 nm GMD and narrow size distributions (GSD <1.56) gave
the highest SERS intensities (Figure 2).
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Figure 2. a) Normalized SERS intensities of substrates fabricated from aerosols containing NPs
with varying size characteristics. Each point represents a substrate made from particles with a
specific geometric mean diameter (GMD) and geometric standard deviation (GSD). Color shading
indicates relative SERS intensity.
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Pore Size

We tested nylon filters with pore sizes from 0.2 pm to 60 pm. SEM and SERS results showed that
smaller pore sizes (0.2-1.2 um) quickly reached full surface coverage and optimal performance at
lower particle loads, while larger-pore filters (10-60 pum) required more material to achieve
comparable results. Beyond full coverage, further deposition reduced enhancement due to
overloading and loss of surface roughness.

Filter Material

Paper filters were compared to nylon filters of similar pore size (10-11 um). SEM images revealed
that paper filters promote cluster formation in fiber intersections, enhancing plasmonic hotspots.
SERS intensity was consistently higher on paper substrates across a range of particle loadings.
Additionally, nylon contributed more to the Raman background.

Optimized Substrate and Reproducibility

The optimal SERS substrates were fabricated using Ag-Au alloy particles (3 kHz spark frequency,
compacted at 600 °C), deposited on 11 um pore size paper filters. Maximum enhancement was
achieved at a particle loading of 0.8x10'2 particle number concentration. Substrate-to-substrate
reproducibility was good, with a relative intensity deviation of ~23%.

Thiram Detection Using Optimized SERS Substrates

Direct SERS Detection

We tested our substrates with thiram in methanol across a concentration range of 0.03-24 ppm.
Strong, distinct peaks (e.g., 1377 cm™) were visible down to 1.2 ppm, establishing this as the limit of
detection (LOD). As shown in Figure 3, in the 2.4-18 ppm range, the signal exhibited a linear
response (R? =0.998), meeting or exceeding detection needs for most international MRLs. However,
below 1.2 ppm, low signal-to-noise ratios and substrate variability limited direct quantification. For
rapid screening at lower concentrations, an alternative approach was explored using machine

learning.
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Figure 3. a) SERS spectra of thiram solutions at various concentrations. b) Integrated intensity of
the 1377 cm™ peak as a function of thiram concentration.

Deep Learning Classification

A convolutional neural network (CNN), adapted from Wang et al. [5], was used to classify thiram
spectra into three categories: high (>1.2 ppm), intermediate (0.03-0.48 ppm), and blank (solvent
only). The model is illustrated in Figure 4. Trained on 540 spectra, the model achieved 94.4% overall
accuracy, with 100% correct classification for both high and blank samples. Misclassifications
occurred only in the intermediate range. This method provides rapid, on-site screening with minimal
sample preparation. Though not a replacement for gold-standard quantification techniques,
combining CNN-based classification with spark-fabricated substrates enables efficient and practical
monitoring of thiram contamination in food.
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Figure 4. a) Architecture of the deep learning model. b) Representative Raman spectra from each
category.

Conclusions

We developed a simple, clean aerosol method to make SERS substrates by spark-ablating alloyed
(50 % Ag/50 % Au) electrodes and collecting the resulting nanoparticles on porous filters. By tuning
spark frequency and post-deposition heat treatment, we produced compacted particles with
log-normal size distributions (GMD 25-138 nm, GSD 1.40-1.71). Optimal SERS performance
occurred for GMDs of 30-60 nm and narrow GSDs (1.48-1.56). Filter pore size (0.2-60 pm) had little
effect on maximum enhancement — activity could be matched by adjusting loading — but paper filters
outperformed nylon, likely due to their organic structure. Using substrates made at 3 kHz and
compacted at 800 °C, we detected thiram down to 1.2 ppm directly. A deep-learning model then
distinguished three concentration ranges (no thiram, 0.03-0.48 ppm, > 0.48 ppm) with 94 % accuracy,
aligning with international maximum-residue limits. This shows that spark-ablation SERS substrates
can be mass-produced cheaply, integrated into portable devices, and paired with Al algorithms for
rapid sample screening and categorization.
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1. Bevezetés

Két, vékony folyadéksugar iitkdztetésével eldallitott ultravékony folyadékhartydk megfeleld
céltargynak bizonyultak a nagy ismétlési frekvencidju 1ézerekkel létrehozott iongyorsitasnal [1,2].
Mivel az ionhozam erdsen fligg a folyadékhartya vastagsagatol és a folyadék fizikai jellemz6itol,
ezért fontos ismerni a hartya vastagsagat abban a pontban, ahol a 1ézerimpulzus eltalélja.

A Hasson-Peck (H-P) modell [3] szerint a folyadékhartyanak a vastagsaga (h) forditottan aranyos a
két folyadéksugar litkozési pontjatél mért tavolsaggal (y) a fliggdleges szimmetriatengelye mentén:

. D?  sin3a (1)
" 4y (1 —cosa)?

ahol D a folyadéksugarat létrehoz6 fuvokak nyildsdnak atmérdje, o pedig a két folyadéksugar
itk6zési szogének fele. Vegylik észre, hogy a fenti kifejezés nem tartalmazza a folyadék anyagi
Felmeriil a kérdés, hogy a H-P modell mennyire pontosan adja meg a vastagsagot kiilonbozo
folyadékokbol eldallitott folyadékhartyakra. Ezért fontos, hogy kiilonb6z6é méretii és anyagi
mindségli folyadékhartydk vastagsagat minél tobb pontban nagy pontossidggal meg tudjuk mérni.
Eddig a vastagsagméréseket csak egykomponensti folyadékokbodl (viz, nehézviz, glikol) allo
folyadékhartyakra végezték el és jO egyezést talaltak a mért és a H-P modellbdl szamolt értékek kozott
[4]. A folyadékhartya stabilitasa €s az ionhozam javitdsa szempontjabdl igéretesnek tiinik két vagy
tobb folyadékbol allo keverékek alkalmazéasa [5,6]. Ebben kutatisban célunk volt kisérletileg
megvizsgalni, hogy a H-P modell megfeleld értekeket ad-e a keverékekbdl allo folyadeékhartyak
vastagsagara is.

2. Kisérleti elrendezés

A folyadékhartya két, azonos atméréji fivokabol kiaramlo, 10-18 um atmérdji folyadéksugar
utkoztetésével jon létre a fuvokdkra merdleges sikban. A folyadékhartya vastagsdganak
megméréséhez a hartyat egy 50 um atmérdjii fényfolttal vilagitjuk meg oly modon, hogy egy
kombinalt deutérium-halogén (DH) lampa fényét becsatoljuk egy tobbmodusti optikai szalba,
amelynek a kimenetét egy kvarc lencse leképezi a hartyara [7] (1. abra). A folyadékhartyan athalado
fénysugarat egy masik kvarclencse gytijti dssze €s képezi egy tobbmodust optikai szal bemenetére,
amely egy UV-VIS spektrométerhez csatlakozik.

Folyadékhdrtya
Deuterlym UVVIS
-halogen spektrométer
lampa & =100 um =100 pum p

fi=40mm f2=35mm

1. abra: A kisérleti elrendezés sematikus abraja
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3. Elméleti hattér

A folyadékhartya vastagsagat a spektrométerrel felvett spektralis transzmittancia gorbébdl hataroztuk
meg az alabb részletezett moédon [4,7]. A folyadékhartyan kozvetleniil athaladod fénysugar interferal
a folyadékhartya eliilsé és hatso feliiletérdl visszaver0dd sugarakkal (2. dabra). A hartyabdl a
megvilagitassal ellentétes oldalon kilépd, azaz transzmittalt fénysugarakat tekintve a szomszédos

fénysugarak kozotti faziskiilonbség & = ZTE 2nh cos 6,, ahol A a megvilagitoé fény hullamhossza, n a

folyadék torésmutatdja, h a folyadékhartya vastagsaga, 61 a fénysugar beesési, mig 6 a torési szoge.
A transzmittalt fénysugarakat Osszegyljtve, a soksugaras interferencia jelensége 1ép fel. A
folyadékhartya transzmittanciajat, azaz a hartyara beeso lo és a transzmittalt IT intenzitas hanyadosat
az alabbi, jol ismert 0sszefliggés adja meg:

Ir _ 1 )
Iy 2’
 1+4Fsin (g)
ahol F = (121)2 ¢s R a folyadék-levegd hatarfeliilet intenzitasbeli reflexids tényezdje. A

folyadékhartya h vastagsaga meghatarozhato, ha a mért spektralis transzmittancia gorbére raillesztjiik
a (2) Osszefliggést.

2. abra: Tobbsugaras interferencia kialakuldsa a folyadékhartyan

4. Eredmények

A folyadékhartyak vastagsagat a fliggéleges szimmetriatengelylik mentén (y-tengely) mértiik 50 pm-
es lépésekben, a két folyadéksugar iitkozeési pontjatdl 500 um tavolsagban kezdve. A hasznalt
tivegfuvokak atmérdje 10-18 pm kozott volt, mig a folyadéksugarak 2o ilitkdzési szoge 53-56 fok
kozott valtozott. A folyadékkeverékek glikol és viz/nehézviz vagy izopropanol és viz 10%-90%,
20%-80% illetve 50%-50%-os elegyeibdl alltak.

A 3. abran lathato a létrehozott folyadékhartya oldalnézeti €s elolnézeti képe. Ez utobbin lathatjuk,
hogy a folyadékhartya levélhez hasonl6 alakot vesz fel.
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.\ ') .
3. abra: A kialakult levél alaku folyadékhartya képe. a) oldalnézet, b) elélnézet

A vastagsagmérés els6 1épése volt, hogy felvettiik hartya nélkiil a fénynyalab lo spektralis intenzitasat,

majd az It intenzitasértékeket a folyadéklevelecske szimmetriatengelye mentén tobb pontban. Az I+

¢s lo spektralis intenzitdsok hanyadosaval kapott spektralis transzmittancia gorbékbdl egyet mutat a
4. abra a (2)-es 0sszefliggés alapjan raillesztett gorbével.

61 = 26°

1.05

1.00 1

0.95

0.90 -

0.85 1

Transmittance

0.80 - —— measured
= fitted, d = 240 nm

0.75

400 450 500 550 600 650 700 750
Wavelength (nm)

4. abra: Folyadékhartya mért spektralis transzmittancia gorbéje (kék) és a raillesztett
elméleti gorbe (piros)

A vertikalis méréssorozat elvégzése utan a H-P modellbdl adodo (1) dsszefiiggés alapjan illesztettiik
az elméleti gorbét a mért h-y adatpontokra. Két illesztési paramétert hasznaltunk, a fuvoka nyilasanak
D atmérojét és a folyadéksugarak iitkozési pontjatol vett yo tavolsagot (5. dbra). Az eredmények
alapjan jol lathato, hogy a fivokak atmérdjére az illesztésbdl kapott értékek a mérési hiban beliil
egyeznek a mikroszkoppal meért 15,6 = 0,2um értékkel, mig a folyadéksugarak iitkdzési pontja nem
az altalunk feltételezett helyen volt, hanem attol 125-170 um-rel feljebb. A hartya vastagsaganak mért
¢s illesztett értékekei kozotti kiillonbség csak par nanométer €s nem lathaté benne tendencia, azaz a
mérés +3 %-os hibahataran beliil egyezik a mérés a H-P modellel.
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5. dbra: a) és c) A keverékekbol eléallitott folyadékhartyak mért (piros) és illesztett (kék)
vastagsdg-tavolsag gorbéi. b) és d) A keverékekbdl eloallitott folyadékhartyak mért és illesztett
vastagsagértékei kozotti kiilonbség a tavolsag fiiggvényében [7]

5. Konklazié

Szisztematikus vastagsagmérés-sorozatot végeztiink viz, nehézviz, glikol és izopropanol keverékébol
allo, litkoz6 folyadéksugarakkal eléallitott folyadékhartyakon. Azt tapasztaltuk, hogy a H-P modell
altal megadott vastagsagértékek ezekre a keverékekre a mérési hiban (3%) beliil megegyeznek a mért
értekekkel. Ez azt mutatja, hogy a H-P modell jdl leirja nemcsak az egykomponensii folyadékokbol
allo folyadékhartyak vastagsagat, hanem a vizsgalt keverékekbdl allo folyadékhartydk vastagsagat is
a fligg6leges szimmetriatengelylik mentén, azaz a vastagsag ebben az esetben is fiiggetlen a folyadék
anyagi mindségét jellemzd paraméterektol.
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17.
TERBEN MULTIPLEXELT EGYFOTONFORRASOK
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A kvantuminformatikdban ¢€s a fotonikus kvantumtechnologia kutatési teriiletén szamos kisérletben
¢s alkalmazasban sziikség van egyfotonforrdsokra. Ezek egyik tipusa a jelzett fotonforrasok,
amelyekben nemlinearis optikai folyamatok segitségével korrelalt fotonparokat keltenek. A fotonpar
egyik fotonjanak detektalasa jelzi a tarsfoton jelenlétét, amelyet igy felhaszndlhatunk. Ezek a forrasok
valdszinliségi forrasok, a fotonparok szdmat adott valdszinliségi eloszlas irja le. A jelzett
fotonforrasok térbeli vagy idobeli multiplexelésével determinisztikus egyfotonforrast kaphatunk
[[1].[2]]. A multiplexelés soran a tobbfoton események valdsziniisége csokkenthetd a generalt
fotonparok atlagos szamanak csokkentésével a multiplexelt egységekben, a nullfoton események
valdszinlisége pedig csokkenthetd az egységek szdmanak novelésével. Az idedlis multiplexeld
rendszerekkel tokéletes egyfotonforrast kaphatnank, azonban a multiplexeld rendszer fizikai
paraméterei, az alkalmazott optikai elemek szaméval ardnyos veszteségek a rendszerben lerontjdk az
eredményt. A multiplexelt egyfotonforrasok leirasara kifejlesztettek egy altalanos statisztikus
elméletet [3], amelynek segitségével meghatarozhatod az optimalis atlagos bemeneti fotonszam és a
multiplexelt forrasok optimalis szama, amelyre a kimeneti egyfoton-valosziniiség maximalis. Térben
multiplexelt egyfotonforrasok esetén szamos jelzett fotonforrast hasznalnak parhuzamosan, a
multiplexelést pedig binaris routerekbdl 6sszekapcsolt binaris fa multiplexerrel valdsitjuk meg [[4]-
[71]. Mivel a kiilonb6z6 struktiraju multiplexerek kiilonboz6é egyfoton-valoszinliségre vezetnek adott
veszteségek esetén, felmeriilt a multiplexerek struktirajanak optimalizaldsanak otlete, azaz a legjobb
struktura meghatarozasa [[8]]. Ez az optimalizacios feladat a multiplexerben felhasznalt routerek
szamanak faktoridlisaval skalazodik, amely nagyobb routerszam esetén mar nehezen megvaldsithato.
Ebben a kozleményben egy 1j struktura optimalizacids eljardst mutatunk be, amely nagy
rendszerméret esetén is alkalmazhato.

A multiplexelt egyfotonforrasok statisztikus elmélete szerint annak valdsziniisége, hogy i fotont
kapunk a kimeneten fotonszdmfeloldo detektorral megvaldsitott egyfoton detektalds esetén a

kovetkezd:
—AP)T % Y POAPD O, @

P, = (1 P 510 +Z
1-i

Az 6sszefiiggésben PV (1) az l fotonpar generalasanak valoszinilisége, amely termalis eloszlassal
adhat6 meg:

o)

M) = —~
PO = iz @)

ahol 1 a generalt fotonparok atlagos szdma, azaz az atlagos bemeneti fotonszam. PP (1]l) a
feltételes valdszintisége, hogy egy fotont észleliink mikdzben 1 foton érkezik a detektorra, mely a

kovetkezd képlettel szamithato:

PO = LV (L = Vp)' T, (3)
ahol V;, a detektor hatasfoka. Az egyfoton detektalasanak teljes valosziniisége pedig
(D) — VDA (4)
1 (VpA+ 1).

Annak a valoszintisége, hogy az n-edik multiplexelt egységrol [ jelzett foton esetén i foton
érkezik a kimenetre a
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D = (1) wa -y ©)

Osszefiiggés irja le. V;, az adott multiplexer altalanos transzmisszios egyiitthatoja, melyet altalanosan
aV, =V,V/VE (0 < j,k,< N) egyenlettel irhatunk le, ahol V,, egy altalanos veszteségi paraméter.
Ebben az 6sszefiiggésben V. és V; transzmisszios paraméterek, amelyek az aszimmetrikus fotonrouter
két bemenetéhez rendelt veszteségeket irjak le.

Az egyes multiplexer strukturdkat egész szamokbol all6 rendezett szdmhalmazokkal lehet leirni a
kovetkez6 modon. Az N darab multiplexelt egységet tartalmazé rendszer (N — 1) darab fotonroutert
tartalmaz. A halmazok egyes szamai a kdvetkez6 fotonrouter csatlakozési pontjat jelzi a multiplexer
eléallitasanak egyes szakaszaiban. Az (N — 1). fotonrouter kimenete hozzékapcsolhaté a mar
lehelyezett fotonrouterek (N — 1) bemenetének egyikére, igy az (N — 1). tagja az {1,2, ..., N — 1}
rendezett szdmhalmazbdl valaszthatd. Az igy kapott multiplexer N bemenettel rendelkezik, igy a
kovetkezo 1épésben mar N bemenet koziil valaszthatjuk ki a kdvetkezo csatlakoztatasi pontot. Az igy
kaphatd szamhalmazok szdma (N — 1)!. Példaul a hdrom fotonrouterbdl képzett kiilonbozd
multiplexelt struktarakat leiré szamhalmazok a kdvetkezok:
[1,1,1],[1,1,2],[1,1,3],[1,2,1],[1,2,2],[1,2,3].

A binaris multiplexereknél fellépd szimmetridk ekvivalens struktardkat eredményezhetnek. Ezeket
kizarhatjuk, ha eldirjuk, hogy az egymast kdvetd szamok csak nullaval, vagy eggyel ndvekedhetnek,
vagy csOkkenhetnek. Az ilyen moédon lecsokkentett strukturaszam a Catalan-szamokbdl képzett
sorozat értékeit adja [[8]], amely nagy N-ekre még mindig hatalmas szama struktara
figyelembevételét jelenti az optimalizalaskor.

A probléma megoldasara a kovetkezd struktira optimalizaciés mddszert javasoljuk. Amennyiben
N multiplexelt egység esetén (N — 1)! < (N — 1)* (ahol k egy egész szamot jeldl), akkor teljes
optimalizalast végziink az Osszes struktira figyelembevételével [[8]]. Amennyiben (N — 1)! >
(N — 1)*, akkor 1épésenkénti optimalizaljuk a strukturat [[9]]. Ez alatt azt értjiik, hogy arra az N-re,
melyre ez az egyenldtlenség bekovetkezik, vessziik a teljes optimalizacid soran kapott Osszes
struktura koziil azt az (N — 1) struktirat, melyekre legmagasabb az egyfoton-valosziniiség (Pl, N).
Ezutdn az Oj N. routert minden kivalasztott struktira minden lehetséges bemenetére egyenként
elhelyezve kiszamoljuk minden esetben az elérhet6 egyfoton-valosziniiséget (Plj (N+1)) a A atlagos
bemeneti fotonszam optimalizalasa mellett (1) egyenlet felhasznalasaval. Ezutan ezek koziil vessziik
az N* darab legmagasabb egyfoton-valosziniiséggel rendelkezé struktirat és ezekkel megismételjiik
a lépésenkeénti optimalizalast.

Az adott eljarassal magas N értékekre is végrehajthato a struktira optimalizacioja adott veszteségi
paraméterek esetén, igy a térben multiplexelt egyfotonforras teljes optimalizacidja is megvalosithato,
azaz meghatarozhat6 az optimalis atlagos bemeneti fotonszam (Aopt), a multiplexelt egységek
optimalis szama (Nopt) ¢és az ezek mellett kaphat6 maximalis egyfoton-valosziniiség (Pl,max)-

Az dbra a kombinalt struktira optimalizacidval k = 2 esetben kaphato P ,,,4, értékeket abrazoljuk
V. — V; paraméterek fiiggvényében realisztikus veszteségi értékekre, Vp = 0.95 detektorhatasfok
mellett. Itt lathato, hogy a Pj.4, €rték novekszik a transzmisszids ¢értékek emelkedésével.
Ellendriztiik, hogy a kaphatd6 maximalis egyfoton-valdszinliségek valdban magasabbak, mint a
nevezetes multiplexer struktirakkal elérheté eredmények [[8]].

Az abra a multiplexelt egységek optimalis szama lathaté a V. — V; paramétersikon abrazolva az
el6zovel megegyez0d detektorhatasfok mellett. Lathatd, hogy az N,,. érték a transzmisszios
egylitthatok novelésével parhuzamosan emelkedik.
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(b)

0.75

N, opt

1. dbra

A dbra a maximalis egyfoton-valdszinliséghez tartozd optimalis strukturak eléfordulasa lathat6 az
egyes V. — V; értékparok esetén N = 15 fotonrouter hasznalatakor. A dbra V, = 0.9, mig a dbra
Vp = 0.95 detektorhatasfok mellett szemléltetjiik az el6fordulast. Az abran lathatdo szinek
mindegyike egy-egy optimalis struktirat jelez, vagyis a kiilonb6z6 strukturak a V. — V; sik azon
régioin tekinthet6k optimalisnak, melyek a hozzajuk tartozé szinekkel vannak megjeldlve. Az abran
a strukturdhoz rendelt sorszam novelésével a szinhez tartoz6 tartomanyméret csokken, vagyis minél
nagyobb sorszamot rendeliink a strukturahoz, annal sziikebb régioban tekinthetjiik azt optimalisnak.
Az abrakon tovabba lathatd, hogy csak a V. > V; tartomanyon abrazoltuk az eléfordulast, a struktarak
szimmetriai miatt az abra also felén ezek tiikkorképei jelennének meg.
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2. abra

A abra példaként optimalis struktaraju egyfotonforrasokat mutatunk be N = 16 multiplexelt egység
(PR-fotonrouter, MU-multiplexelt egység) esetén. A veszteségi paraméterek a abra V,. = 0.85,V; =
09,Vp, =0.85, mig a dbra V,=09,V, =0.85V, =0.9. Lathato, hogy a paraméterek
valtoztatasaval nagyban eltéro optimalis struktiraju egyfotonforrast kaphatunk.
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3. dbra

Ebben a tanulmanyban egy mddszert mutattunk be az aszimmetrikus fotonrouterekbdl dsszeéllitott
altalanos binaris fa multiplexerek optimalis struktirijanak megtalaldsara, mellyel javithatd a térben
multiplexelt egyfotonforrasok egyfoton-valdszinilisége. Az eljaras kombinalja a 1épésenként torténd
¢s a teljes struktura optimalizalast az optimalis multiplexer struktira meghatdrozasdhoz ¢&s
alkalmazhat6 nagy rendszerméret esetén.
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18.
A “BIFILARIS” HATAS KAPILLARIS Z-PINCH LAGYRONTGEN AR*®
LEZEREKBEN

Kiss Matyas!, Szatmari Sandor?, S.V. Kukhlevsky!

L Pécsi Tudomdnyegyetem, Fizikai Intézet, Pécs
2 Szegedi Tudomdnyegyetem, Fizikai Intézet, Kisérleti Fizikai Tanszék, Szeged

1. Bevezetés

A nagyaramu kistilések altal 1étrehozott forrd, nagy stirliségi plazmak kulcsszerepet jatszanak szamos
korszeri plazmafizikai és fotonikai alkalmazésban, igy példaul a lagyrontgen tartomanyban miikodo
1ézerek gerjesztésében is [1-3]. Az ilyen tipusu rendszerek egyik alapveto sajatossaga, hogy a plazma
vezetOképessége szE€lsGségesen megvaltozik. Emiatt a gerjeszté aram novelésének lehetsége — ami
egy a hatékony gerjesztés alapfeltételei koziil — elsdsorban az aram felfutasi és lecsengési idejének
roviditésén mulik. Ezt azonban jelentds mértékben korldtozza a plazmaoszlop dninduktivitasa, a
induktivitdsanak csokkentése kulcs fontossdgu a nagyaramu rovid gerjesztd impulzus formalasahoz.
Ennek két alapvetd fizikai megolddsa ismert: egyrészt a plazmaoszlop hosszénak csokkentése,
masrészt olyan geometria alkalmazasa, amelyben a plazmat egy koaxialis, hengeres kiilsd vezetd
veszi koriil, ezaltal csokkentve az induktiv hatast. A kisiilési rendszer hatasfokanak novelése
hogy az illesztve legyen a terhelés impedancidjahoz. A lagy rontgenlézerek elektroniitkdzéses
gerjesztés¢hez szlikséges nagyadramu, rovid impulzusok eldallitdsara a szakirodalomban hossza (20
cm < L <50 cm) kapillaris Z-pinch kisiiléseket alkalmaztak. Itt az impulzus aram felfutasi idejét (T/4
= 35-150 ns) egy viszonylag kis induktivitasu (L = 100-800 nH) koaxialis a&ramkdr biztositja, ahol
egy ~ 5-20 nF-os kondenzator siil ki (0,1-0,6 MV tapfesziiltség). Hasonl6 rendszerek altal elérhetok
10-80 KA csucs aramu gerjeszté impulzusok [1-3]. A révidebb (I < 10 cm) kapillaris Z-pinch
rendszerek alkalmazédsaval, mivel ezek gyorsabb aramfelfutdst tesznek lehetévé. De a rovidebb
csatornahossz €s a korlatozott plazmatérfogat miatt ezeknél a konfiguracioknal a keletkezd ,,erdsités—
hossz szorzat” tul alacsonynak bizonyult, igy 1ézermiikddést még nem sikeriilt demonstralni, a
nagyfoku ionizalt ionok / rekombinécids gerjesztési sémak vizsgalata soran. Jelen kutatds célja a
,kozepes” (L = 35 cm) kapillaris Z-pinch rendszerek induktivitdsdnak tovabbi csokkentése egy
ugynevezett ,,bifilaris” elrendezés segitségével. Az elméleti vizsgalatok és a kisérleti eredmények
egyarant azt mutatjak, hogy a bifilaris effektus hatékonyan befolyasolja mind az aram felfutasi, mind
a lecsengési idejét. Ennek kovetkeztében a Z-pinch plazma a lagy rontgenlézerek szaméra kedvezobb
gerjesztési feltételeket biztosit, legyen szo akar az elektroniitk6zésen, vagy rekombinacion alapuld
gerjesztési sémakrol. A bifilaris elrendezés 1ényege, hogy az impulzusdram a plazmaoszlopban és a
hozza minél kozelebb elhelyezett, ,.kiilsé” (amiben elleniranyu aram folyik). Az ilyen drameloszlas
kovetkeztében a két vezetd altal 1étrehozott magneses terek részben gyengiti, kioltja a masik terét.
Ami az aramkorben megjelend tranziens elektromagneses teret drasztikusan befolyasolja. Ez a
jelenség azt eredményezi, hogy a plazma ¢és a kiilsé vezetd kolcsonos induktivitdsa az dram felfutasi
és lecsengési szakaszaiban jelentdsen le csokken. A 46,9 nm hulldmhossza Ar®" lézer gerjesztésére
szolgalo kisérleteinkben egy 1ényegében ,,induktivitasmentes” (L ~ 5-50 nH) 35 c¢m hossza Z-pinch
konfiguraciot alkalmaztunk. Ez a rendszer 15 ns felfutasi és lecsengési idejii aramimpulzusokat
biztositott, dI/dt > 10> A/s meredekséggel és legfeljebb 17 KA cstcsarammal. Hagyomanyos, bifilaris
hatas nélkiili kialakitasban ilyen aramok csak rendkiviil rovid, minddssze néhany cm hosszu Z-pinch-
ekben érheték el. Ezzel szemben a hagyomanyos, 35cm hossza Z-pinch-ek kb. 100-200 nH
bifilaris technika altal sikeriilt a 35cm hossza Z-pinch plazmaban a 1ézermiikodést 1étrehozni. (46,9
nm hullamhosszal, ~2 mrad nyalab-divergencia és 5uJ kimeneti energiaval) Minddssze 46-55 kV
iizemi fesziiltség mellett. Ez jelentds eldrelépés a nagy fesziiltséget igényld rendszerekhez képest.
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2. A Kisérlet és elmélet bemutatasa

Az 1(a) é4bran a Kkapillaris Z-pinch kisililés egyszeriisitett kapcsoldsi rajza lathato.
A koaxialis kistilési elrendezés egyrészt egyenletes radialis feltételeket biztosit a kapillarisban
létrejové Z-pinch szdmara, masrészt a koaxidlis geometridnak koszonhetéen csokkenti az aram
felfutasi és lecsengési idejét. A kistilés 1étrehozasahoz tiratronnal vezérelt L—C inverzids aramkort
alkalmaztunk, ami egy excimer lézer impulzus tapegysége (Lambda Physik LP-189), ahol a C1+C2
kondenzatorok toltése egy magneskapcsolon keresztiil (MS) t6lti fel a C3 jeli kondenzatort. Amit az
SG szikrakéz kapcsol (1(b) abra), a 35 cm hossza, 3 mm belsé atmérdjli, argonnal toltott
aluminium-oxid kapillarisra.

kapillaris plazmaoszlop és a kiils6/hengeres rézvezetd mentén, ezaltal dinamikusan csokkentve a
rendszer tranziens induktivitasat a ,,0nindukcid” hatas altal. (A {6 kisiilés impulzusat egy 25 us
id6tartamu, 20 A cstics amplitidoji eléaram impulzus el6zi meg !) A kapillaris Z-pinch viselkedését
kiilonbozé 4aramkori és koaxialis arnyékolasi paraméterek mellett (1(a) abra) numerikus
szimulécioval vizsgaltuk.

@ L7 I']

Laser Head

DC MSC
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B S —
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(b) = I; % il ]

Th
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1. abra

Az Ar+8 lézer kisérleti eszkoz vazlat rajza: (a) Z-Pinch kisiilés oninduktivitasanak bifilaris
redukalasa. (b) A mdgnes kapcsolos impulzus tapegység vazlatos rajza.

A szamitiasokat a COMSOL Multiphysics elektromos dramkori modulja és  egy
magnetohidrodinamikai (MHD) modell Osszekapcsolasaval veégeztiik.
A 2. 4bra az argonnal ( p = 25Pa ) t6ltott, 35 cm hossza és 3 mm atmérdjii aluminium-oxid
kapillarisban létrejovo kistilés szamitott jellemzdit mutatja, amikor a tdpegység fesziiltsége Uo = 25
kV, a kiilsé hengeres vezeté atméréje pedig 10 cm. A C3 kondenzator fesziiltségének gyors
csokkenése 10 kV kozelében (2(a) abra D gorbéje) azt jelzi, hogy a szikrakozon és a kapillaris
terhelésen atfolyo aram gyorsan felfut.

A 2(a) abra E gorbéje a koaxidlis arnyékolason, mig a 2(b) abra A gorbéje az SG-n és a lézerkamran
atfolyo aramot mutatja. A 2(b) abra B gorbéje az aram id6 szerinti meredekségét (dl/dt) abrazolja,
amelynek szélséértéke megkozeliti az 1,5-10*? Als nagysagrendet. Az dram felfutasa és lecsengése
soran a plazmaoszlop és a kiilsd vezetd altal 1étrehozott tranziens elektromos és magneses terek
jelentdsen csokkentik a bifilaris / koaxialis rendszer magneses terét, igy a Z-pinch 6ninduktivitasa
lényegesen csokkenhet. A mérések €s a szimulaciok egyarant azt mutatjak, hogy a bifilaris hatas
kovetkeztében a 35 cm hosszl kapillaris Z-pinch kezdetben ,,induktivitds mentesen” miikodhet, 15
ns nagysagrendidi felfutdsi és lecsengési idékkel, dl/dt > 102 A/s meredekséggel és ~17 kA
aramcsuccsal.

Bifilaris hatas nélkiil a C3 = 44 nF kapacitasu kondenzator, hasonl6 aramcstcsokat csak kb. néhany
cm hossza Z-pinch kisiilés esetén képes eldallitani. Mig a hagyoményos elrendezéshez képest (C-C
attoltés és LC kistilés) a 35 cm-es Z-pinch esetén az aramkor effectiv induktivitasa miatt az dram
impulzus felfutasi ideje ~150 ns. értékben hatarolna. A bifilaris hatas jelenlétében a 35 cm hosszl Z-
pinch induktivitasa adott geometrianal nagysagrenddel csokkenhet. A gyakorlatilag nem induktiv 35
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cm hossza kapillaris Z-pinch-ek stabilan miikodtetik

az Ar® lézert 46,9 nm hullamhosszon,
viszonylag alacsony, 46-55 kV iizemi fesziiltség mellett.
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2. abra: A szimulacio eredmények:

a.) A:CI1+C2 kondenzatorok fesziiltsege Up(t) terhelés nélkiil ;B: C3 kondenzator fesziiltsége
terhelés nélkiil ; C: C1+C2 kondenzatorok fesziiltsége terhelve Uy(t); D: C3 kondenzator
fesziiltsége terheléssel ; E: a bifilaris/koaxialis kiilso vezetd aramalakja
b.) A: a plazma oszlopon keresztiil folyo aram Iy(t) ; B: az aramerdsség valtozasa a plazma
oszlopon beliil dl/dt

A Lézer 46,9 nm-es vonalat Jobin—Yvon spektrométerrel vizsgaltuk. A lézerimpulzus idébeli

karakterisztikajat és energiajat sajat készitésu gyors vakuum fotodiodaval mértiik (felfutasi ideje : ~1
ns). A lézerimpulzusok tavoli térbeli intenzitaseloszlasat foszforernyére vetitve és CCD kameraval
rogzitve hataroztuk meg.
A jelek feldolgozasahoz 1 GHz savszélességili Tektronix digitalis oszcilloszkopot (TDS7104, 10GS/s)
hasznaltunk. Az argonnal t6ltott, 3 mm belsé atmérdjii aluminium-oxid kapillarisban 1étrehozott, 50-
54 kV fesziiltségii Z-pinch-ek 46,9 nm hullamhossza 1ézerimpulzusokat generaltak 4 i/ energiaval és
2 mrad nyalabdivergenciaval.

A 4. abra egy tipikus 46,9 nm-es 1ézerkimeneti impulzust, a hozza tartoz6 17 kA-os gerjesztéaram-
impulzust és a 1ézerspektrumot mutatja.
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3. abra: A tipikus kisiilési aramimpulzus, a koaxidlis arnyékolas shunt ellenallasan keresztiil mérve,
A C3 “peaking” kondenzator tolto fesziiltség impulzusanak idobeli alakja 1:4 kapacitivoszton,
nagyfesziiltségii szondaval mérve (Tek P6015).

A 46,9 nm-es 1ézerhatas viszonylag alacsony, 0,18-0,28 mbar kozotti argon nyomason jelentkezett.
A lézermiikodést akkor figyeltiik meg, amikor a 44 nF cstcskapacitas (C3) 50-54 kV-ra volt feltdltve,
ami a tapegység Ug = 20-27 kV fesziiltségének megfeleltethet6. Ez Iényegesen alacsonyabb érték a
Marx generatoros (C-C attoltéses LC kisiiléses) 46,9 nm-es Ar®" 1ézer kisérletekhez képest, ahol a Z-
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pinch kisiilés gerjesztése, az eredd soros kapacitas ~5 nF volt, az iizemi fesziiltség pedig 0,1-0,5 MV
egy alacsony induktivitast (L = 100-800 nH) koaxialis konfiguracidban [1, 2].
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4. abra:

a Lézer idobeli impulzus alakja és a gerjesztoaram-impulzus “fél periodusa”. A “nem szinuszos”
aram impulzus hirtelen emelkedését és csokkenését a plazma induktiv ellendllasanak gyors valtozdsa
okozza a Z-Pinch soran a bifilaris jelenség miatt.

A lézersugar nyaldabképe és spektruma lathato a beillesztett abrakon.

Osszefoglalas

A bifilaris technika hasznalataval sikeriilt egy 35-cm hossz(i Z-pinch plazméaban az Ar*® sémara
jellemzd 1ézermiikddést 1étrehozni. (46,9 nm hullamhosszal, ~2 mrad nyalab-divergencia és SuJ
kimeneti energidval) Mindossze 50-54 kV lizemi fesziiltség mellett. Ez jelentds eldrelépés a korabbia
nagy fesziiltséget igényld rendszerekhez képest. Osszességében a bifilaris modszer alkalmazasa 1j

......

felfutasa €s lecsengése kulcsfontossagu.
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Introduction

Binary nanoparticles (BNPs) consist of two different materials whose combined properties — such as
enhanced catalytic activity, magnetism, and optics — surpass those of single-component particles [1].
Among various synthesis methods (e.g., chemical routes, lithography, flame or laser ablation), spark
ablation — or “spark mixing” — stands out for scalability: by igniting high-frequency sparks between
two electrodes in a flowing gas, material from both electrodes is vaporized, mixed, and rapidly cooled
into multicomponent nanoparticles [2]. Mixing can occur either inside a single spark discharge
generator (so-called atomic-scale mixing) or by merging aerosols from separate generators [3]; the
former is favored for its ability to tune composition and crystal structure. However, BNPs often show
broad composition spreads (relative standard deviations exceeding 50%), attributed to incomplete
vapor mixing and the formation of single-element primaries that later coalesce [4]. Studies using
pre-alloyed electrodes or geometric constraints on vapor plumes have reduced this variability to
below 10% or even 1%, underscoring the key role of vapor-phase mixing [5, 6]. Yet, direct
observation of mixing dynamics has been lacking. In this work, we employ temporally- and spatially
resolved optical emission spectroscopy (OES) to track gold and silver vapor expansion in the spark
gap and use a quantitative model to map the Au/Ag atomic ratio over space and time during the
generation of AuAg alloy nanoparticles. These measurements are compared with single-particle
STEM-EDX (scanning transmission electron microscopy energy dispersive X-ray Spectroscopy)
analysis of the resulting AuAg BNPs to elucidate how vapor mixing governs composition uniformity.

Materials and Methods

We generated nanoparticles in a spark discharge generator (SDG) using 3 mm-diameter Au and Ag
electrodes (99.99% purity) or Au—Ag alloy electrodes (50 at.% Ag, 99.99% purity). Argon carrier gas
(99.996% purity) was applied flowing at 5 L/min under atmospheric pressure. Our experimental setup
has been described in detail elsewhere [7]. Plasma emission was collected from a defined region in
the spark gap by imaging through a lens of 80 mm diameter, and 100 mm focal length onto a
200 pm x 3 mm slit. Light passing the slit entered a 50 um-core multimode fiber (NA 0.22) with a
collimating lens, yielding ~170 um spatial resolution along the electrode axis and 500 ns temporal
resolution. The output was analyzed by an Andor Mechelle 5000 Echelle spectrograph and an
1Star-734 ICCD over 300-800 nm (resolving power ~5000). Nanoparticles were collected onto TEM
grids via low-pressure inertial impaction. Single-particle composition was measured by STEM-EDX
on a JEOL3000F (Inca software), with 30 particles per sample analyzed at 1-2 millionx
magnification. Spectra (60 s acquisition) were density- and thickness-corrected using Au and Ag
L-peaks, and particle sizes were determined from pre-acquisition STEM images.

Results and Discussion

Understanding Composition and Variability in Spark-Generated BNPs

The composition of BNPs made via spark ablation can be characterized by two key metrics: the
average atomic composition (e.g., Ag atomic fraction) and its variability among individual particles,
expressed as the standard deviation (SD) or relative standard deviation (RSD). While ensemble
techniques like ICP-MS provide average values, single-particle STEM-EDX allows assessment of
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both mean and spread. For dissimilar electrodes (pure Au and Ag), the average composition is
governed primarily by the relative erosion rates of the electrodes, while the variability depends on the
mixing of material vapors during particle formation. A simple model, adapted from Feng et al., relates
composition variability (SD,,) to the number of “smallest mixing units" (N) in a BNP [4]:

(1-0
SD(p — "p(N(p) (1)

where ¢ is the average atomic composition and N is proportional to the cube of BNP size/unit size
ratio. It is already evident that smaller, less mixed units yield higher variability. Two idealized
scenarios were modeled to illustrate this mechanism: perfect atomic mixing (unit size ~0.15 nm) and
no mixing (unit size ~4 nm). Theoretical results shown in Fig. 1A indicate that RSD decreases with
increasing particle size, with perfect mixing yielding RSDs below 5% even at ~1 nm diameters, while
unmixed scenarios can exceed 30% for small particles.
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Figure 1. (A) RSD variation with the final particle diameter for two assumed unit sizes. The shaded
regions around each curve indicate the uncertainty stemming from the estimated variability in unit
particle diameter. (B) Measured RSD values for AuAg particles synthesized using pure Au and Ag
electrodes at spark gap settings of 1.0 mm and 2.0 mm. The continuous black line represents the
theoretical prediction for a mean Ag composition of 0.25 and a unit size of 4 nm (£0.5 nm). The
dashed line shows the best fit of Eq. 1 to the experimental data.

Composition Spread with Pure Electrodes

Using separate Au and Ag electrodes, the BNPs exhibit relatively broad composition distributions.
At a 2.0 mm interelectrode gap, the average Ag content was 0.254 with a high SD,, of 0.079 (RSD
~31%). A size-dependent analysis of 57 particles across two spark gap settings (1.0 mm and 2.0 mm)
showed that RSD decreased with increasing particle size, ranging from ~33% for 6 nm particles to
~10% for ~12 nm ones. As shown in Fig. 1B, the trend matched theoretical expectations assuming
partial mixing, with a best-fit model yielding an effective unit size of ~2 nm — indicating incomplete
but non-negligible vapor mixing before particle nucleation.

Mixing Dynamics Tracked by Optical Emission Spectroscopy (OES)

Time- and space-resolved OES was employed to monitor Au and Ag vapor evolution in the so-called
afterglow stage of the spark. Emission measurements shown in Fig. 2A qualitatively revealed
significant spatial separation of Au and Ag species in the early afterglow stage (~4.2 ps), with Ag
confined near its own electrode and Au spreading more rapidly. Velocity estimates showed that the
Au vapor moved ~36% faster than the Ag vapor. Full mixing (along the spark axis) occurred after
~20-25 ps, prior to significant cooling and nucleation — suggesting that mixing does occur in time to
influence particle formation, though not instantaneously.
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Figure 2. (A) Spatial profiles of the atomic emission intensities of Au and Ag along the spark gap,
recorded 4.2 us after the breakdown initiation. Measured points are connected to guide the eye. (B)
Temporal evolution of the plasma composition — expressed as the atomic fraction of Ag — at various

positions along the spark gap. The black line marks the average Ag content of the AuAg BNPs
formed under identical conditions, while the shaded grey area indicates the standard deviation SD,,
of the measured BNP composition distribution.

Quantitative OES analysis — based on a self-developed model specifically tailored to this task [8] —
provided the local Ag atomic fraction across the spark gap over time (Fig. 2B). Initially, strong
asymmetry in vapor composition was observed (e.g., ~5% Ag near the Au electrode, ~70% near Ag),
which equilibrated toward ~25% Ag across the gap by ~25 us — closely matching the final BNP
compositions measured via STEM-EDX. This supports the notion that vapor stoichiometry
established during ablation is preserved through to the final particles.

Role of Lateral Vapor Expansion and Mixing Limits

Despite that OES measurements show good axial mixing, single particle STEM-EDX data indicate
relatively broad composition distribution. This might be explained by that some vapor likely escapes
the gap laterally before full mixing. Based on vapor jet and plasma expansion velocities (~hundreds
of m/s), it is estimated that up to 20-25% of the vapor could leave the gap before equilibrium is
reached. These early-escaping, unmixed or partially mixed fractions likely seed compositionally
distinct primaries, contributing to broader RSD values. This explains why measured composition
variability fits a partial mixing model and why the effective unit size is closer to 2 nm rather than
0.15 nm, that would correspond to perfect atomic mixing.

Implications of Electrode Gap and Vapor Confinement

Experiments at 1.0 mm gap showed slightly lower SD,, (~0.067 vs. 0.079 at 2.0 mm), which could
be due to some material transfer between electrodes (e.g., gold transferring to silver). This may
enhance vapor overlap and reduce RSD, further suggesting that geometry influences mixing.
Comparisons to literature (e.g., [6]) show that restricting lateral expansion — such as via funnel-like
geometries — can dramatically improve mixing and reduce RSDs to ~2% for 5 nm particles, even
when using pure electrodes.

Conclusions

This study investigates the spark mixing process in the Au—Ag BNP system by synthesizing and
characterizing particles from both alloyed and pure Au/Ag electrodes. The composition distribution
of the BNPs was analyzed using a simple statistical model, showing that particles formed from pure
electrodes display size-dependent variability in composition — indicating an intermediate mixing state
between fully atomic-level mixing and unmixed primary particles. Time- and space-resolved OES
revealed that gold and silver vapors equilibrate along the spark axis within 20-25 ps after breakdown.
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The resulting Ag/Au ratio aligns with the final BNP composition, confirming that the relative erosion
rate of the electrodes governs the average particle composition. However, despite good axial mixing,
substantial composition variability remains, particularly in smaller particles (e.g., ~33% RSD at 6 nm,
~10% at 11 nm). This variability is attributed to rapid plasma expansion perpendicular to the electrode
axis, causing some vapor fractions to escape before fully mixing. These results suggest that to achieve
highly uniform BNPs at small sizes, the mixing of vapors must occur earlier — ideally before primary
particle formation. One effective strategy is to constrain vapor expansion geometrically, as supported
by literature, which enhances compositional uniformity. This study provides mechanistic insight into
such effects, offering guidance for optimizing SDG designs for controlled BNP synthesis. Further
details on this topic can be found in our related publication [9].
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1. Introduction

In recent years, vehicle-related applications have become an increasingly prominent part of our ever-
growing range of electronic devices. Today, the spectrum of fully electric and hybrid-powered
vehicles spans from electric bicycles and scooters to drones, electric cars, and even aircrafts [1]. The
reliable and safe operation of these vehicles’ electric motors critically depends on the availability of
high-capacity, efficient batteries [2].

To maximize the extractable energy from these battery cells and packs — within the limits of current
battery chemistries — special attention must be given to minimizing energy losses within the system.
A key contributor to such losses is the electrical resistance of the cell-to-cell interconnections [3].
Managing and minimizing the losses calls for robust, reproducible and well-controlled joining
techniques, and reliable quality control. Among the many available joining technologies, laser-based
approaches — such as welding, soldering, and brazing — have emerged as highly promising alternatives
to conventional joining techniques. Notably, laser-assisted filler-based joining methods (e.g.,
soldering and brazing) have demonstrated superior electrical performance [4].

Electrical characterization of overlap joints — regardless of the joining method — remains a challenging
task due to the lack of standardized measurement protocols. The four-point probe method is
commonly used because it minimizes errors caused by contact and lead resistances, providing
accurate and reproducible resistance values. However, it cannot isolate the resistance of the joint itself
from that of the base materials, even when the probes are placed close to the joints. Previous studies
have used varying probe distances (e.g., 21 mm, 16.5 mm, 11 mm) to compare samples, but the results
always reflect the combined resistance of the joint and base sheets [4-6]. Our approach presented here
focuses on evaluating the resistance of such joints by varying the spacing between voltage probes and
deriving key characteristics from the resistance vs. spacing functions. This work presents both
experimental measurements on laser-soldered DCO1 sheets and numerical simulations using

COMSOL Multiphysics® to gain deeper insight into their electrical performance [7].

2. Materials and methods

Joints were formed between two 0.5 mm thick and 30 mm long DCO1 steel sheets. An overlap joint
geometry was selected, as it as a common geometry of several battery pack connections, such as cap-
to-cap, busbar-to-busbar, and cap-to-busbar joints. A detailed description of the optical setup and the
sample holder can be found in [7].

To minimize parasitic effects, a four-point probe method was used: current was applied across the
sheet ends (100 mm apart) using a TTi CPX200 power supply, and voltage drop was measured with
a Keithley 2401 multimeter across probes centered on the joint (see Fig. 1). While this setup allows
reliable comparison across samples, it still suffers from yielding cumulative resistance. In order to
gain deeper insight into how the joint resistance can be approximated, the measurement distance, d
was varied between 1 mm and 81 mm. To improve accuracy, the so-called slope method was
employed [7]: voltage was recorded at multiple current levels, and resistance was extracted from the
slope of the resulting U(l) curve at every probe spacing applied. This approach is self-validating, as
a linear U(I) relationship confirms negligible heating and stable resistance. A maximum current of
10 A was used to ensure thermal stability during the short (1-2) s measurement interval.

76



KVANTUMELEKTRONIKA 2025

Current generator
_ Voltmeter

o2

Filler material Overlap
"“—-\‘H\ - >
w 1
° i \
a ) T ! HE‘ET zﬁ’ne | Far zone
Metal ' !
Measurement
sheets .
distance, d

Maximum measurement distance, d,_,

Measurement distance, d

! Filler . | : Thickness of the filler, te,,

Metal =~ material
sheets

Figure 1. Top (a)) and side (b)) views of a schematic overlap joint.

Experimental work was supported by numerical simulations, performed in COMSOL Multiphysics®
5.5, aiming to investigate the current density and potential distributions near the joint. The model

integrated an actual CAD geometry, AC/DC physics, and material data from COMSOL®’s library,
complemented by experimentally determined values where applicable. Surface contact was modeled
using the Cooper-Mikic-Yovanovich (CMY) correlation, which accounts for roughness,
microhardness, and contact pressure [8]. The average surface roughness (ISO 4287:199 standard) was
set to the measured value at (2.20+0.13) um while the Vickers microhardness was fixed to
(244.16 £2.47) HVO0.1. The finite element method was performed on an “extremely fine” mesh.

3. Results

By performing contact resistance measurements at multiple voltage probe spacings, we systematically
investigated the dependence of the measured resistance on the geometric configuration of the four-
point probe setup, on the specific resistivities of the sheet materials and solder, as well as on the
geometrical characteristics of the re-solidified solder. All soldered samples in the series exhibited a
consistent trend: the measured resistance was always lower than that of the base sheet material. Our
results indicated that the R(d) function — expressing resistance as a function of the inner probe spacing
— exhibits two distinct regimes: a near zone, when the volgate probes are located within the cross-
section of the resolidified soldered, and a far zone, when the probes lie outside of it. Within each
zone, the resistance varied linearly with distance. Notably, this linear behavior remained largely
unaffected by the amount of filler material applied. The transition point between the two linear
regions of the R(d) curve was found to correlate well with the outer perimeter of the effective soldered
area. Figure 2 also demonstrates that the accuracy of the numerical simulations improves significantly
when increasing the geometric fidelity of the representation of the cross section of the re-solidified
solder (as the blue arrows indicate in the figure).

77



KVANTUMELEKTRONIKA 2025

b) Near zone:
® Approx. 1

® Approx. 2

® Approx, 5
® Measured
1| Far zone:

® Approx. 1

g

g

® Approx. 3
® Approx. 4
4] ® Approx. 5
©® Measured

Near
zone

4

g

Resistance, R (uQ)

g

8

e
50 4 3 2
al . b4

“O (<]
o¢.

0 5

Voltage prob:distance, d (mm) N “
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The approach introduced by combining experimental measurements with finite element modeling in

COMSOL® revealed how the morphology of the joint formed by the resolidified filler material
influenced the electrical characteristics of the joint itself. The simulations confirmed the importance
of five parameters in determining the electrical resistance of the joints, namely the effective- and the
total area, the cross section and the position of the voids within the total joint area, and the thickness
of the filler material. In order to deduce the effect of these parameters on the characteristics of the
R(d) plots, these five relevant simulated parameters were changed from -50% relative to the measured
value of each to find the effect on the electrical resistance of the joint.

The distance dependence of the resistance, R(d) is a linear function in both the near and far zones and
it will be described in the form indicated in Table 1. Analytical relationships describing the slopes
and intercepts of the R(d) lines in both regions were established, as functions of material properties
of the base and filler metals along with the five geometric parameters. These findings are summarized
in the Table 1. The slopes derived in the far zone were determined by the electrical properties and the
geometry of the sheets to be joined. In the near zone, the slopes decreased with an increase in the
volume of filler material. The equations, that describe the slopes in the far and near zones indicates
that they are material specific, the former referring to the material to be joined, while the latter
including quantities, referring to both the sheet and the filler material, while yielding no information
about the electrical characteristics of the connection.

The intercepts of the straight lines in the far zone expressed in ohms indicate the difference in the
resistance of the respective soldered joints as compared to that of the bare metal to be joined. The
behaviour of the intercepts in the near zone also reflects the changes in the electrical characteristics
of the joints due to the inhomogeneities in the number and distribution of the voids. Both intercepts
are largely affected by the morphology of the joint: in the far zone, the effective soldered area has a
greater impact, while in the near zone, the presence of voids plays a more significant role.
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A4 the total area of voids d: the voltage probe distance

Table 1. Parameters of the R(d) linear relationships in the near and far zones

4. Conclusions

This study investigated the electrical resistance of laser-soldered joints, with a particular focus on the
challenges of electrical characterization and the reduction of resistive losses within the joints. To
evaluate the influence of the joint on the total sample resistance, measurements were performed by
varying the distance between the two inner — voltage-sensing — probes. Based on probe placement,
two distinct regimes were identified: a near and a far zone. In both regions, a linear relationship was
observed between resistance and probe spacing.

Numerical simulations using COMSOL Multiphysics® complemented the experimental work and
enhanced our understanding of how the electrical behavior of laser-soldered joints is influenced by
the material properties of the components and the exact geometry of the re-solidified solder. Although
the data were obtained from lap-jointed metal sheets, the extracted trends are more general in nature.
Specifically, the slopes and intercepts of the linear R(d) curves in both the near and far zones were
described using five geometric parameters of the solder. These findings hold particular relevance for
electric vehicle (EV) applications, where minimizing resistive losses in battery interconnects is
critical for improving overall system efficiency.
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Az ultrardvid, femto- €s attoszekundumos tartoméanyba esé 1ézerimpulzusok nemcsak a fizikai
alapkutatasban, hanem biologiai, orvosi ¢és ipari alkalmazasokban is forradalmi attérést jelentenek.
Az ilyen impulzusok alkalmazasa olyan 1j Ilehetoségeket teremt, amelyek tilmutatnak a
hagyomanyos spektroszkopiai technikdk idoéfelbontasan. A kiilonb6zé iddbeli dinamikék
megértéséhez olyan detektaldsi modszerekre van sziikség, amelyek idéfelbontdsa meghaladja a
vizsgalt jelenségek karakterisztikus iddskalait [1, 2]. A fényimpulzusok terjedését ¢és kiilonb6zd
anyagokkal valé kolcsonhatasat jelentdsen befolyésolja az ugynevezett vivé-burkolo fazis (Carrier-
envelope phase, CEP), ami Iényegében a maximalis térerdsség idébeli eltolodasat jelenti az impulzus
burkol6janak maximumahoz képest [3, 4, 5, 6, 7].

A CEP ismeretének jelentdsége kiillondsen megnd, amikor a cél nem csupan az impulzus
energiatartalmanak becslése, hanem annak pontos idébeli szerkezete is Iényeges [8]. A vivo-burkold
fazis (CEP) szerepe ebben a kontextusban kiilondsen fontos: a fényimpulzus idébeli szerkezetét
alapvetden meghatarozd paraméterrél van szo, amely érzékenyen befolyasolja az anyaggal valo
kolecsonhatds sordn keltett toltésaramot is [3, 8, 9]. Mivel a CEP meghatarozasa kozvetleniil nem
egyszerd, olyan kozvetett modszerek irant mutatkozik igény, amelyek soran példaul a szilardtestben
keletkezd toltésbol kovetkeztethetiink a fényimpulzus fazisara [10, 11].

A kutatas soran egy egydimenzios szildrdtestmodellt alkalmazunk, amelyben a 1ézertér és az anyag
kozotti kolesonhatast explicit modon vessziik figyelembe az 1d6fliggd szemiklasszikus Hamilton-
operatorban. A leiras az id6fiiggé Schrodinger-egyenlet egyelektron-kozelitésére éptl. A
hullamfliggvény id6éfejlodését split-operator modszerrel oldjuk meg, amely garantdlja a numerikus
stabilitast €s az impulzus finom jellemzdinek megdrzését [12]. Az altalunk alkalmazott Green-
fiiggvény modszer és komplex elnyeld potencial kombinalt hasznalata lehetdséget ad a rendszer nyilt
kvantummechanikai leirasara, igy a kilépé komponensek is kvantitativan vizsgalhatok [13]. Ez
lényeges eldrelépést jelent a zart rendszerekre korlatozott hagyomanyos TDSE-megoldasokkal
szemben.

A numerikus vizsgalatok soran kiilonféle impulzusparamétereket teszteliink: az impulzus idétartamat,
csucstérerdssegét, burkolo alakjat és a CEP értékét. A kilépd toltésaramot a kolcsonhatasi
tartomanyon kiviil integraljuk, igy meghatdrozhaté az impulzus altal kdzvetleniil 1étrehozott toltés.
Az eddigi szimulaciok alapjan a kilépd toltések iranya és mennyisége szignifikansan valtozik a CEP
fiiggvényében. Megfigyelhetd példaul, hogy a toltésaram polaritasa idonként megfordul, amennyiben
a CEP eltolodik n radiannal. Ezzel a tulajdonsaggal nemcsak karakterizalhat6 egy adott impulzus,
hanem akar olyan vezérelt anyagkdlcsonhatasok is megvalodsithatok, ahol a toltésirany szandékosan
valtoztathato a fényparaméterek altal.

Tovabblépésként célunk a modell altalanositasa tobb rétegii rendszerekre, és ezeknek az elméleti és
numerikus vizsgalata olyan anyagkombinacidkra, mint példaul GaN, HfO. vagy SiO.. Az
anyagjellemzdk (pl. effektiv tomeg) kiilonb6z6 beallitasai révén az impulzus athatolasa, szorddasa is
modellezhetd.

Osszegzésként elmondhatd, hogy a bemutatott kvantummechanikai modell igéretes eszkdzt jelent az
ultrardvid impulzusok vizsgalataban, kiilonos tekintettel a vivo-burkolo fazis altal befolyasolt
toltésdramokra. A modszer €érzékenysége, a numerikus implementacid rugalmassaga, valamint az
elméleti alapok 4ltal biztositott értelmezhetdség alkalmassa teszi a modellt kisérleti egyiittmiikddések
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keretében torténd validalasra és alkalmazasra. A kutatds gyakorlati jelentdsége abban rejlik, hogy a
fény—anyag kolcsonhatas finom paraméterei kvantitativan befolyasolhatjak a detektalt toltésaramot,
¢s ez kisérleti visszacsatolast adhat az impulzusok optimalizalasahoz [9]. A program Python nyelvii
implementacioban késziil, Jupyter notebook kornyezetben, és nyilt forrask6di formaban lesz elérhetd
GitHub-on, igy egyszeriien adaptalhaté mas kutatocsoportok szamara is.
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Az attoszekundumos fizika (vagy roviden attofizika) akkor kapott kiilonosen nagy figyelmet, amikor
2023-ban a Nobel-dijbizottsag ezen tudomanyteriileten végzett uttéré munkassagukért itélte oda a
fizikai Nobel-dijat harom — koztiik egy magyar — kutatonak: Pierre Agostininek, Krausz Ferencnek
¢s Anne L’Huilliernek [1,2]. Mint ismert, Alfred Nobel hagyatékanak megfelelden olyan eredmények
eléréséért itélik oda a Nobel-dij(ak)at, amik az ,,emberiséget a legnagyobb mértékben szolgaljak™.
Azt, hogy a fenti harom kutaté felfedezései mekkora horderejiiek, a tudomanyos kdzdsség mar
korabban felismerte, és ennek eredményeként hivta életre a szegedi Extreme Light Infrastructure
Attosecond Light Pulse Source (ELI ALPS) kutatointézetet. Az ELI ALPS-ban a vilag legbdvebb
attofizikai kisérleti eszkdzparkja taldlhatdo meg, és 2023-as hivatalos megnyitasa 6ta (valdjaban mar
évekkel korabban is) szdmos a tudomanyteriiletet meghatarozo kisérleti eredményt sikeriilt itt elérni.
Ehhez hozzdjarult tobbek kozott az, hogy a felhasznaldi igényekhez igazodva az intézet kisérleti
eszkozei folyamatos fejlesztés alatt llnak, ezaltal az intézetben egyediilallo berendezések érhetdk el
az egyedi kisérleti igények kielégitésére. Ebben a rovid Osszefoglaloban egyrészt ezen unikalis
technikai megolddsok — amik Onmagukban is fontos tudoményos eredménynek mindsiilnek —
masrészt az ezeknek koszonhetden elérhetdvé valt kutatdsi eredményekbdl hozunk néhany példat.
Az ELI ALPS kutatasi infrastrukturdjanak lelkét ultragyors (femtoszekundumos) lézerek adjak.
Ehhez kapcsolodnak az tigynevezett magasharmonikus-keltésen (high-harmonic generation, HHG)
alapul6 attoszekundumos nyaldbvonalak és kisérleti allomasok (lasd 1. abra) [3-5]. Ezen fizikali
folyamat teszi lehetévé attoszekundumos fényimpulzusok létrehozasat, és a HHG az az eszkdz,
amivel ,elektronok atomokban, molekuldkban és szilard anyagokban torténé mozgasanak™ [2]
tanulmanyozasa lehetséges. Ezen folyamat soran a lézerek infravords (infrared, IR) sugarzasabol az
extrém ultraibolya (extreme ultraviolet, XUV) tartomanyba esd elektroméagneses hulldimcsomagok
jonnek 1étre.

Az elektronok mozgasanak vizsgalatdhoz dnmagéban az attoszekundumos impulzus nem elég, a
kisérletek kulcseleme a pumpa-proba modszer, amikor is egy pumpa impulzussal 1étrehozzuk a
vizsgalni kivant folyamatot, majd egy proba impulzussal vizsgaljuk azt. A ketté impulzus kozti
késleltetést pedig kontrollaltan valtoztatjuk ahhoz, hogy a megfeleld iddpillanatokban kapjunk
informaciot a proba segitségével. Attoszekundumos iddskalan lezajlo folyamatok esetén a késleltetés
beallitasanak is attoszekundumos pontossagunak kell lennie, ami komoly technikai és tudomanyos
kihivast jelent. Kiilonosen igaz ez példaul az ELI ALPS HR lézercsaladjahoz (HRA, HR1, HR2, lasd
1. abra) [3-5] kothetd nyaldbvonalak (gyakorlatilag pumpa-proba kisérleti elrendezések), amelyek
esetében a nagy atlagteljesitmény miatt nagymértékii héterhelés éri a foleg vakuumban elhelyezett
optikai elrendezést. Ezen hdhatasok (féleg hdtagulas) rendkiviil nehézzé teszik a pump-proba
interferométerek tobb méteres karjai kozti ithosszkiilonbség nanométeres precizitassal vald stabilan
tartdsat (a fénysebesség 0.3 nm/as, tehat néhany attoszekundumos precitizdshoz nanométeres
pontossag kell). Az ELI ALPS-ban sikertilt egy olyan aktiv visszacsatolast, pumpa-proba késleltetést
stabilan tartd interferométert kiépiteniink, ami képes 80 as pontossaggal miikddni akar 70 oran
keresztiil (lasd 2. abra) [6]. Ez azért kiilondsen fontos, mert a HR Gas nyaldbvonalhoz kapcsolddo
Reakcids Mikroszkop (Reaction Microscope, ReMi) kisérleti allomdasa olyan modon miikodik, hogy
a nyers adatok feldolgozasahoz a kisérletek soran egyetlen 1ézerimpulzus maximum egyetlen elemi
folyamatot (példaul egyetlen elektron kiszakitdsa a céltargy atombol fotoionizacié révén) hozhat
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1étre, kiilonben a folyamat nem rekonstrualhatd. Ezaltal kell6 mennyiségli adathoz rendkiviil hossza
(tobb napos) mérésekre van sziikség.
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1. abra: Extreme Light Infrastructure Attosecond Light Pulse Source (ELI ALPS) kutatointézet
kutatasi infrastukturajanak fobb elemei az épiilet haromdimenzios modelljével feltiintetve. Az
elsodleges forrasok (felmtoszekundumos lézerek) fobb paraméterei (ismétlési
frekvencia,impulzushossz, impulzusenergia) a relevans helyeken az eszkoz neve alatt keriilt
feltiintetésre. A nevek mellett taldlhato szinek azt jelolik, hogy az adott berendezés melyik elsodleges
forras csaladhoz tartozik. Ebben a munkaban a fenti dbran HR ATTO névvel illetett HR Gas és HR
Condensed attoszekundumos nyalabvonalakkal, illetve a hozzadjuk csatlakozo ReMi és NanoESCA
kisérleti allomdsokkal elért eredményekbdl szemezgetiink. Forras: [5]

A 2. abran a ReMi berendezéssel rogzitett fotoelektron-beiitésszam lathato egy olyan 70 oran at tartd
mérés soran, ahol az XUV ¢és IR — azaz a attoszekundundumos impulzussorozat ¢&s
femtoszekundumos 1ézerimpulzus — pumpa- és proba késleltetést 0 és 15 fs kozott valtoztattuk (a HR
Gas nyalabvonalban) a teljes mérés soran Osszesen tobb mint két teljes korben. A 2. dbran lathato
fehér nyilak mutatjak azt a tartomanyt, ahol a fotoelektron spektrumban interferencia mintazat jelenik
meg. Ez a mintazat hordoz informéciot mind az attoszekundumos impulzusok idobeli alakjarol és
iddbeli hosszarol, mind az atomokbdl kilépd elektronok fotoinizacids idokésleltetésérdl. Emellett
akar azon parcialis hulldmok kiilon-kiilon is mérheték, amik a fotoionizacios folyamathoz
hozzajarulnak [7]. Az ELI ALPS-ban kifejlesztett rendszer az eddigi paraméter limitaciokat
jelentésen kiboviti.

Az el6z6 folyamathoz hasonldan, ahol a parcialis hulldmok interferencidja hatdrozza meg a
fotoionizacios folyamat eredményeként 1étrejovo fotoelektronok energia- és momentumeloszlasat,
egy a HR Condensed nyalabonvalon végzett kisérletben szintén fotoelektron eloszlasban megjelend
interferencia mintazatot elemeztiink. Tortént ez annak érdekében, hogy a fotoelektronok kvantumos
hullamcsomagjardl informacidt nyerjiink [8]. A kisérlet Iényegében egy idébeli kétréses kisérlet (1asd
3. abra), ahol az XUV foton elnyelésével az atombol az alapallapotbdl (|0> a 3. abran) tavozo elektron
valamilyen szabad, igynevezett kontinuum éallapotba (k> a 3. dbran) kertil. Egy IR 1ézerimpulzussal
id6ben atfedve azonban a 1ézer elektromos tere miatt az atomi allapotok Stark-eltolodast szenvednek.
Az XUV impulzus kiilonboz6 (id6beli) részeiben ionizalt elektronok kiilonbdzd elektromos
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térerdsséget és kiillonbozd Stark-eltolodast tapasztalnak a 1ézerimpulzus iddbeli alakja miatt, és a [k>
végallapotuk kicsit mas kinetikus energiaval jellemezhetd lesz (ez eredményezi a 3. dbra jobb felsd
sarkaban lathat6é fotoelektron spektrumon lathatd eloszlast). Idoben szimmetrikus XUV és IR
impulzusok esetén minden kinetikus energiahoz két olyan iddpillanat tartozik, amikor az elektron az
adott kinetikus energidra tesz szert a fotoionizacid soran. Ezen elektronok hulldmcosmagjai
interferalhatnak (interferencia mintdzat jelenik meg a fotoelekntron spektrumban), és ez a két idépont
jelenti a két rést a kétréses kisérletben (lasd 3. abra). A kiséleteink soran valojaban haromréses
kisérleteket hajtottunk végre [8], és ezaltal kozelebb keriiltiink ahhoz, hogy a fotoelektronok
kvantumos hulldamcsomagjanak holografidjara hasznaljuk ezt a megoldast.
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2. abra: Egy 70 oran at tarto mérés eredménye a Reakcios Mikroszkop (Reaction Microscope,
ReMi) kisérleti allomdssal. Az alsé abra argon atomok fotoionizdacidojanak (XUV-IR pumpa-proba
elrendezésben) eredményeként az atomoktol elszakado fotoelektronok szamat mutatja a mérés
idopontjanak és az elektronok kinetikus energidajanak fiiggvényében. A felsé abra azt hivatott
bemutatni, hogy a 70 oras mérés soran a késleltetést folyamatosan valtoztattuk, ezaltal egy pumpa-
proba kisérletet végeztiink el. A fehér nyilak harom olyan kinetikus energia- és mérési ido-
tartomanyt mutatnak, ahol az attoszekundumos impulzus(sorozatok) idobeli karakterizalasat is
lehetové tevo interferencia mintazatok megjelennek a fotoelektron spektrumban. Lasd még: [6]

Utolso példaként egy szilartest feliiletén végzett attofizikai mérést emlitiink meg réviden [9]. Ezen
kisérlet soran a a HR Condensed nyaldbvonalat hasznaltuk a NanoESCA kisérleti allomassal
kombindlva, ami Iényegében ugyanugy fotoelektronok energia- €s momentum feloldott mérését teszi
lehetdvé, akarcsak a ReMi, csak gdz halmazallapoti mintdk helyett szilard testek esetében. A kisérlet
soran a 2. abran lathatoval analog jellegli pumpa-proba mérést végeztiink el, azonban a vilagon
els6ként tudtuk ezt szilard testben ugy elvégezni, hogy a szilard test teljes sdvszerkezetét (a teljes elsé
Brillouin-zonat) monitorozni tudtuk. Ezaltal ki tudtuk mérni, hogy példaul egy grafit minta valencia
savjabol az XUV foton elnyelésének eredményeként kilépd elektronok egymashoz képest milyen
késleltetéssel tavoznak a szilardtest feliiletérdl attol fiiggden, hogy a kilépés ,,idépontjaban” a
Brillouin-zéonaban hol helyezkedtek el. Ezen eredmény is egyediilalld lehetdségeket nyit az
attoszekundumos szilardtestfizika teriiletén.
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3. abra: A HR Condensed nyalabvonalon egy femtoszekundumos XUV-IR pumpa-proba mérés
koncepcionalisan idobeli kétréses kisérletkent valo értelmezését bemutato grafika. Az XUV foton
elnyelése dltal az atombdl kilépo elektron a |0> alapdllapotbol a |k> szabad (kontinuum) dllapotba
keriil. Ennek megfeleléen adott kinetikus energiaval rendelkezik, amit a jobb felsé sarokban lathato
fotoelektron-spektrumban valo megjelenésével detektalhatunk. Az atomi dllapotok az iddben dtfedd
IR impulzus miatt Stark-eltolodast szenvednek, aminek eremdényeképp a kiilonbozo
idopillanatokban kiszabadulo elektronok kiilonbozo kinetikus energidval rendelkeznek. Egyszerii
esetben (idoben szimmetrikus XUV és IR impulzusok), altalaban két olyan idopont van, ami azonos
kinetikus energiaju fotoelektronhoz vezet, amik a fazisuktdl fiiggéen konstruktivan vagy destruktivan
interferdlhatnak (lasd a 0, w és 2n-vel jelolt esetek). Lasd még: [8]
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23.
KOZEP-INFRAVOROS LEZERIMPULZUS VIVO-BURKOLO FAZISANAK
BECSLESE GEPI TANULASON ALAPU MODSZEREKKEL SZILARDTEST
TARGETEKEN KELTETT MAGASHARMONIKUS SPEKTRUMBOL

Nagyillés Balazs'”, Nagy Gergely N. 1", Kiss Balint!, Eric Cormier’, Foldi Péter!, Varju
Katalin!, Subhendu Kahaly!, Mousumi Upadhyay Kahaly?, Divéki Zsolt'

YELI ALPS Lézeres Kutatéintézet, Szeged

Az ultrardvid, néhdny ciklusi lézerek kisérleti optimalizalasaban a vivé-burkold fazis
(carrier-envelope phase, CEP) pontos és valos idejii meghatarozasa kulcsfontossagi, am a
hagyomanyos modszerek - mint az f-2f interferometria vagy a Stereo-AT]I - Osszetettsége és koltsége
korlatozza alkalmazhatdsagukat. Ez kiilonosen igaz a kozép-infravords (MIR) tartomanyban, vagy
nagy (>10 kHz) ismétlési frekvencian. Munkankban bemutatunk egy uj, gépi tanulason alapuld
eljarast, mely a szilardtestekben keltett HHG spektruménak megfigyelésével képes a CEP
meghatarozasara, koltséghatékony €s egyszerlien integralhato alternativat kinalva.

A moddszer Iényege, hogy a HHG spektrum és a CEP kozotti sszefliggést egy gépi tanulasi modell
tanulja meg, amely ezt kdvetden valds idoben, koltséghatékony és egyszerii berendezésekkel képes a
CEP becslésére. A modell kiilonb6zd 1ézerhullamhosszakra is altaldnosithato, és gyors predikcios
képességének koszonhetden kivaloan alkalmazhaté nagy ismétlési frekvencidju lézerek CEP
értekeinek valos idejli mérésére is. A modszer alkalmazhatosagat szimulacids validalas utan
kisérletileg demonstraltuk. Szimulacidink soran egyelektron-kozelitést és egydimenzids, periodikus
modellt hasznaltunk ZnO kristalybdl szarmazé HHG spektrumok eldallitasara kiilonb6zd CEP
értékek mellett. Ezeket az adatokat kiilonb6z6 gépi tanulasi modellek (linearis regresszio, ExtraTree,
Gradient Boosting) betanitasara hasznaltuk, mely utdn a modellek képesek voltak a CEP pontos
becslésére. Demonstraltuk, hogy mar kis mennyiségti adat (100 spektrum) is elegendd kielégitd
prediktiv pontossag (<50 mrad) elérés¢hez, valamint hogy a paramétertér megfelelden egyenletes
mintavételezésével a sziikséges adatmennyiség tovabb csokkenthetd, eldsegitve a modszer gyakorlati
alkalmazasat. A modszer kisérleti alkalmazasat 3,2 pm-es kozép-infravords lézer altal ZnO
kristalyban keltett HHG spektrumokkal demonstraltuk.

Megkozelitésiink, mely egyben a CEP ML alapon HHG spektrumbol valé meghatarozasanak elsd
ilyen kisérleti implementacidja, koltséghatékony alternativat kinal a CEP nyomon kovetésére, amely
kiilonosen hasznos lehet modern kisérleti nyaldbvonalakban. A kutatds eredményeinek részleteit
cikkiink [1] tartalmazza.

[1] Balazs Nagyillés, Gergely N. Nagy, Balint Kiss, Eric Cormier, Péter Foldi, Katalin Varju,

Subhendu Kahaly, Mousumi Upadhyay Kahaly, and Zsolt Diveki, "MIR laser CEP estimation using
machine learning concepts in bulk high harmonic generation,” Opt. Express 32, 46500-46510 (2024)
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24.
NAGY IDOBELI KONTRASZTTAL RENDELKEZQO, ULTRASZELESSAVU
HIBRID FRONTEND A K(':)VETKEZ('j GENERACIOS NAGYINTENZITASU
LEZERRENDSZEREKHEZ

Nagymihaly Roland S.!, Mikhail Kalashnikov', Lehotai Levente!, Pajer Viktor', Bohus Janos',
Csernus-Lukacs Nora', Csontos Janos!, Téth Szabolcs!, Ernestas Kucinskas?, Ignas Balciunas?, Tomas
Stanislauskas? és Borzsonyi Adam'

'ELI ALPS Lézeres Kutatdintézet, Szeged
2Light Conversion Ltd., Vilnius, Litvania

1. Hattér és motivacio

A kozelmultban kozponti szerepet kapott a kdvetkezd generacios frontend elrendezések fejlesztése
petawattos lézerrendszerekhez. A tobb fokozattal rendelkezd rendszerekben az elsé fokozatok
hatarozzak meg az impulzus fébb paramétereinek, példaul a spektralis savszélesség ¢€s az idobeli
kontraszt, korlatait az erésitési lanc végén. Mivel a 1ézererésitékben az idébeli kontraszt tovabb nem
javithatd, a nagyintenzitasu 1ézerrendszereknek olyan frontend elrendezésre van sziikségiik, amelyek
megfeleld térbeli €s spektralis tulajdonsagokkal, illetve rendkiviil nagy idébeli intenzitas kontraszttal
rendelkeznek, emellett nagy energiat és magasfoku stabilitast biztositanak. Azonban nehéz elérni,
hogy ezen feltételek egyidejiileg teljesiiljenek [1-4].

Jelen munkankban frontendiink fejlesztésének elsé fazisat mutatjuk be: egy ujszerti, 100 Hz-en
miikodo architektarat, mely ipari mindségli, nemkollinedris optikai parametrikus csérpdlt impulzus
erdsitén (noncollinear optical parametric chirped pulse amplification, NOPCPA), negativ
impulzusnyujtason, ultraszélessavi titan-zafir erésitdn és pozitiv kompresszion alapszik. Az erdsités
spektralis amplitidohangolasa az erdsité el6tt elhelyezett polarizacio-kodolt sziiré (polarization-
encoded filter, PEF) [5] és akuszto-optikai programozhaté diszperziv sziird (acousto-optic
programmable dispersive filter, AOPDF) segitségével torténik.

2. A frontend rendszer attekintése

(a) GRISM b HWP GP PCM o
Yb:KGW CPA || OPCPA impulzus. | |8 &|—| AOPDF I T 2
2mJ, 190fs, 1kHz 100w, 8fs FTL, 1kHz . o 0 Kétpasszos 3
nyajte e awp ac 2
=
p— e PEF F
1,5ml, 100Hz, 8 passz oc
o le SF6
R a2z 8% ML u
Nd:YAG pumpa PCM
] — ] ! —————— === -— 14m) @ 532nm o =
MPAL Tisa niPAL AR n o
kimenet bemenet gr %
- <
MPAZ
kimenet M
12 - i
W6
RIM " Ti:5a - \ “ Nd:YAG pumpa l £
]<—> | e ——— ! — 60ml @ 532nm
'/‘ " B ¢ 100Hz Kimenet (b)
s 13mJ, 20ps, o
—_— 14,515 FTL,
T MPA2 100Hz, C»101

bemenet 13mJ, 100Hz, 5 passz

1. abra: A frontend lézerrendszer séemdja (a). Az MPA1 és MPA2 a tobbpasszos erdsitoket jelol,
PEF a polarizacio-kodolt sziire, HWP és QWP fel- és negyedhullaimlemezek, a QC kvarc kristaly, a
GP Glan polarizator, L1-L4 lencsék, IC and OC rendre a be- és kicsatolo tiikrok, RIM az ujboli
leképezést végzo tiikor, CM1 és CM?2 konkav erosito tiikrék, a WG ék, az EM energiaméro, a PCM
pozitivan csorpélt tiikor, az FM csapotiikor. Az MPAI-ben csak 4 atmenet lathato a jobb
dttekinthetoség kedvéért. A kimenet intenzitasprofilja (b) a kép jobb also sarkaban taldlhato.
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Az 1. ébra a kovetkezd generacios frontendiink optikai elrendezést mutatja egy szélessavu titan-zafir
alapu petawattos lézerrendszer esetén, mely 15 fs-nal rovidebb, 10 mJ-os, rendkiviil nagy kontraszttal
rendelkezé impulzusokat allit eld, illetve a titdn-zafir erdsitdk diddapumpalt szilardtestlézerekkel
valo pumpalasa fokozott stabilitast tesz lehetdvé. A 1ézerforras egy ipari mindségii Yb:KGW lézerrel
(Pharos, Light Conversion) pumpalt femtoszekundumos NOPCPA rendszer (testreszabott
OPRHEUS-OPCPA-800, Light Conversion). Ezutin az impulzusok kompresszalds nélkiil egy
GRISM tipusu impulzusnyujton (Light Conversion) haladnak at, mely negativan nytjtja ki azokat.
Ezaltal, figyelembe véve, hogy az erdsitében az impulzusok pozitivan csorpdlédnek [6], a teljes
savszélesség nagyobb lesz, a veszteség pedig, mind az energia, mind a sdvszélesség tekintetében
jelentdsen lecsokken az livegtombben torténd kompresszio soran. A Pockels-cella lecsokkenti az
ismétlési frekvenciat 1 KHz-r61 100 Hz-re, és megakadalyozza, hogy a visszaver6dé fény az OPCPA-
ba jusson. A negativan csorpdlt impulzusok spektralis amplitaddja és fazisa egy polarizacid-kodolt
sziird (PEF) [5] és egy akuszto-optikai programozhatd diszperziv sziird (AOPDF) segitségével
hangolhatok. Ezutan a nyalab két titdn-zafir erésitdn halad at (1. dbra, a, MPA1 és MPA2). Jelenleg
a kompresszorunk energia tekintetében korlatozott, igy az MPA2 kimeneti nyaldbjat egy ¢k
segitségével mintavételezziik: a kompresszor felé nagyjabol 1 mJ-t kiildiink, mig az éken athalado
nyalabbal az energiat figyeljiik. A kompresszor egy 10 cm vastag SF6 livegtombbdl (1. abra, a, SF6)
all, melyen a nyalab 4-szer halad at, ezt pedig pozitivan csorpolt tikrok (PC1607, Ultrafast
Innovations, UFI) kovetik. A teljes kompresszalt energia a kompresszor transzmisszidja alapjan
9,1 mJ-ra becsiilhetd.

2.1 Az erésitendd impulzus

Az erdsitendd impulzusok kiilonbségi frekvencia keltéssel és dupla fehérfény keltéssel jonnek 1étre,
melyet NOPCPA fokozatok kovetnek [7]. Az erdsitett spektrum a 680-1050 nm-es tartoméanyon
helyezkedik el, kimeneti energidja 100 pJ, Fourier transzform-limitalt (FTL) impulzusideje
megkozelitdleg 8 fs. A kimeneti energiara és a spektrumra visszacsatolast kapcsolva a 10 oOras
stabilitasmérés kevesebb, mint 0,5% RMS-t mutat az atlagteljesitmény, és 0,23 fs-os RMS-t az FTL
impulzusidd esetén. Az impulzus spektruma a titdn-zafir erdsitési savjdra lett optimalizalva, melyet
egy leképezo spektrométerrel (MISS-SWIR, Femto Easy, 2. dbra, a, b) mértiink a tavoli zonaban. Egy
csOrpolt tiikrds kompresszor (PC1607, UFI) utan a harmadrendii kereszt-korreldtorral (Tundra+, UFT)
mérve latszodik, hogy az elétalp -1 ps-nal 1070 ala csokken, az utotalp pedig 1078 intenzitasszintnél
kezddédik. Az eldtalpon —12, —30 és —32 ps-nal az eldimpulzusok a kereszt-korrelacios folyamatbol
erednek.
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2. abra: Az erositendo OPCPA impulzus karakterisztikaja: a térben feloldott spektrum vizszintes (a)
és fiiggoleges (b) iranyu keresztmetszeteknél a tavoli zonaban, illetve az OPCPA idobeli intenzitas
kontrasztmérése (c).

2.2 A spektralis fazis és amplitado kezelése

A rendszerben haszndlt GRISM tipusu impulzusny(jté negativan csorpdli meg az impulzust, igy
kihasznalva az erdsitokben fellépd spektralis fazistolast [6]. A spektralis amplitidé formaldsa
elsdsorban a PEF segitségével torténik, az AOPDF (Dazzler HR650-1050, Fastlite) pedig a spektralis
amplitud6 finomhangolasara hasznalhatd. A modulalas azért torténik elsésorban a PEF-fel, mert a
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Dazzler eltorzitja a spektralis faziskompenzacio hatasfokat kis spektralis amplitadok esetén, de kevés
spektralis amplitidé hangolasra jol hasznalhato. Az impulzus kétszer halad at a Dazzler-en, mely
megduplazza a diszperzios tartomanyt, illetve kompenzalja a térbeli csorpot, amelyet az akuszto-
optikai kristaly vezet be.

2.3 Titan-zafir erdsitok

Az elsé erdsitében (1. dbra, a, MPAT) két dielektrikum réteggel ellatott konkdv gdmbtiikor, illetve
egy eziist bevonatos siktiikor haromszog alakban helyezkedik el. Az 5 mm-es optikai uthosszal
rendelkezd, Brewster-szogben vagott kristaly 1 &tmenet soran 80%-os abszorpcidt biztosit az 532 nm-
es, a kristaly kozponti sikjara leképezett pumpa (Merion-C, Lumibird) esetén. Egy masik
dielektrikum tiikorrel a kristalyon 4&tmend pumpanyalabot ujra raképezziik a kristalyra, ezzel 96%-ra
noveljik a teljes abszorpcid mértékét. A PEF ¢és a Dazzler segitségével optimalisra hangolt
spektrummal a kimeneten az energia 1,5 mJ, a térbeli intenzitasprofil eloszlasa pedig kdzel Gauss
alakd. Az erdsitoben a telitddést elkeriiltiik a spektralis savszélesség megorzése érdekében. Az FTL
impulzusidd 13 fs, melyet csak az erdsitében 1évé konkav tiikrokon 1évo bevonat korlatoz.

Az elsO erdsitd kimenetét tovabb erdsitjiik a masodik erdsitoben. Itt pillangd alakll elrendezést
hasznaltunk (1. abra, a, MPA2). A kristaly optikai hossza 6 mm, merdleges vagésu, abszorpcidja 80%
egy atmenet soran. Egy diddapumpalt 1ézer (Surelite 4, Continuum) pumpalja a kristalyt, az azon
atmen6 pumpanyalabot pedig ebben az esetben is Gjra a kristalyra képezziik, mely igy 96%-0s teljes
abszorpciodt biztosit. Az infravords nyaldb utjdba két lencse is keriilt, melyek kompenzaljak a térbeli
profil besziikiilését, amely az erdsités eloszlasa és a termikus lencse hatas kovetkeztében 1¢p fel.

Az MPA2 utan az erdsitett impulzusok energidja eléri a 13 mJ-t, a mdédus pedig tovabbra is kozel
Gauss alaki marad. A nagy savszélesség eléréséhez és a spektralis fazis szabalyozasa érdekében az
erdsitendd nyalab tjaban a tiikrok roncsolési kiiszobének kritikus szerepe van. Telitddés nem érhetd
el az id6ben kinyujtott impulzusok korlatoltsaga és a pumpa kozel Gauss alaku térbeli intenzitasprofil
eloszlasa miatt, mely egyben azt is jelenti, hogy a masodik erdsitd energiastabilitdsa a pumpalézer
stabilitasa alatt marad. Az impulzusok FTL ideje a spektralis amplitudé Dazzlerrel torténd hangolasa
utan 14,5 fs alatt van.

3. A kimenet teljesitménye
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3. abra: A D-shot R-rel mért eredmények: mért (a) és visszanyert nyom (b), mért (M) és visszanyert
(R) spektrum és fazis (p) (c), D-cycle-lel (R1) és D-shottal (R2) (d) mért FTL és a visszanyert
idobeli profilok, illetve a spektralis fazis stabilitasa 1000 lovés esetén (e). ICE mérések: térben
feloldott spektrum a kozeli zonaban mérve a horizontalis (f) és vertikalis (g) keresztmetszetben,
illetve az ezeknek megfelelo tavoli zondban mért szogben felbontott spektralis eloszlasok (g) és (i).

A masodik erdsitd kimenetét egy ¢kkel mintavételeztiik, és csak egy 1 mJ-os rész halad tovabb egy

nagyitd teleszkdp, majd egy antireflexios bevonattal ellatott, 10 cm vastag SF6 iivegtomb felé, mely
részlegesen kompresszdlja az impulzust. Az iivegtombben I[étrejové nemlinedris folyamatok
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elkeriilése végett a teljes kompresszalas egy csorpolt tiikkorpar (PC1607, UFI) segitségével valdosul
meg. Mérés alapjan a kompresszor transzmisszioja 70%, vagyis a teljes energia kompresszalasa utan
9,1 mJ energia lenne elérhetd. A nyalab méretét ezutan lecsokkentjiik, majd karakterizaltuk a tér-
spektralis tartomanyban egy leképezd spektrométerrel (MISS-L-B, Femto Easy) és az ICE modszerrel
(Sphere Ultrafast Photonics, Sphere) [8]. Ezen mérések elhanyagolhatdo mértékii térbeli csorpot €s
szogdiszperziot mutattak ki mind vertikalis, mind horizontalis iranyban (2. abra, f-i).

Az impulzus idoébeli karakterizaciojat szkennelésen (D-cycle XR, Sphere), illetve egylovéses
mobdszeren (D-shot R, Sphere, 3. abra, a-d) alapuld diszperzié mérd eszkozokkel is elvégeztiik. Az
1jbol kompresszalt impulzusok 15,5+0,7 fs-osak voltak, az FTL pedig 14,4+0,2 fs. A spektralis fazis
stabilitasa kit(in6 (3. abra, e).

Az iddébeli intenzitds kontrasztjat egy nagy dinamikatartomanyu, harmadrendi kereszt-korrelator
(Sequoia HD, Amplitude, 4. 4bra) segitségével mértiik. A kontraszt nagységrendje eléri 102
nagysagrendet mar 15 ps-mal a féimpulzus el6tt. Az eléimpulzusok a —10 ps eldtti tartomanyban
utéimpulzusok replikai, melyek a kereszt-korrelatorbol erednek. A novekvo eldtalp és a féimpulzus
elott —10 ps-nal kezdddo eléimpulzusok az utdtalpbol [9] és utdimpulzusokbodl alakultak ki, melyek
a PEF optikai elemeibdl erednek. Az elétalp 10 relativ intenzitasszintnél kezdddik, mely
alacsonyabb, mint ami egy atlagos titdn-zafir 1ézer esetében elérhetd.

| (a.u.)

-Sb -40 -30 -éO -1‘0 0 1‘0 2‘0 3b 4‘0 50
t(ps)
4. dbra Kereszt-korreldcios jel a foimpulzus koriili révid idobeli tartomanyban. A1-A3 és B1-B3
uto-és elotalp parok, melyek az SHG folyamat soran keletkeznek a kereszt-korrelatorban, vagyis
ezek a mérésbol adodo miitermékek.

5. Kovetkeztetések és kilatasok

Hibrid frontend rendszeriink 13 mJ-0s, 100 Hz-es, 15 fs-nal rovidebb FTL ideji impulzusokat allit
eld nemlinedris tér- és iddbeli tisztitds nélkiil, melyek kitlind térbeli és spektralis mindséggel és
ultranagy idébeli kontraszttal rendelkeznek.

A fejlesztés kovetkezd szakaszdban nyaldbstabilizald egységek keriilnek beépitésre az irdny és
energia stabilizdlasanak hosszatava javitasa érdekében. Az elsd erdsitdt tovabbra is korlatozza a
tikrok felilletén 1évé bevonat. Ezen optikdk jobb mindséglire cseréjével 12 fs alatti FTL-lel
rendelkezd impulzusokat lehetne eldallitani. Tovabba, az MPA2-ben nagyobb roncsolodasi
kiiszobértékkel rendelkezd tiikkrok hasznalataval az energia stabilitdsa is néne. A teljes energia
Osszenyomasa, illetve térbeli és 1iddbeli tisztitasa miatt a vakuumkamrak beépitése folyamatban van,
mellyel 10 feletti kontrasztaranyt érhetiink el néhany mJ kimeneti energidval és 10 fs FTL alatti
spektrummal.
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A polimerek és az ultragyors 1ézerfény kolcsonhatasa széles kdrben tanulmanyozott a tudomany és a
technologia vilagaban, hiszen az alkalmazott fény és a felhasznalt polimer tulajdonsagainak tudatos
megvalasztdsaval és valtoztatdsaval kontrollalhatd az anyag optikai, termikus, elektromos,
morfologiai és egyéb jellemzdinek alakuldsa. Igy méra a lézerfénnyel manipulalt polimerek
alkalmazésa igen sokszinli, ugymint a feliileti és polimer kristdlyon beliili struktarak iranyitott
kialakitasa [1, 2], ultragyors lézeres mikromegmunkalasok [3], tovabba repiiléstechnikai [4],
mikroelektronikai és orvostechnikai folhasznalasok. Ezek soran a muianyagok céltargyként, vagy
egyszerre hordozo kozegként és lizemanyagként is szolgalhatnak [5]. A megfelel hullamhossza fény
elektromagneses tere és az arany nanorészecskék kozott rezonans kdlesonhatés alakul ki, azaz 1étrejon
az arany szabad elektronjainak kollektiv oszcillacidja, amely felerdsitheti a jol ismert Raman-szorast
(SERS) [6], fluoerszcenciat (SEF) [7] vagy infravords abszorpciot (SEIRA) [8]. Ezt a hatast nevezziik
plazmonikus erdsitésnek. A plazmonikus erdsités akar 3-4 nagysagrendi térerdsitést [9] is biztosithat
a nanorészecskék kozelében [10]. Az igy kialakulo ultraerés 1ézertér a megfelelé kozelségben 1évo
protonokat olyan mértékben is gyorsithatja, amely mar elegendo lehet a magfizio elinditasahoz [11].
Ha a plazmonikus nanorészecskét polimerbe agyazva a megfeleld rezondns femtoszekundumos
lézerimpulzussal vilagitjuk meg — igy biztositva a plazmonikus erdsitést, — akkor a lézer-anyag
kolesonhatasnak makroszkopikusan is meg kell nyilvanulnia. Péld4aul 6sszehasonlitva egy arany
nanorudakat tartalmazd, illetve nem tartalmazé mintan végzett belovés sordn ablalodd plazmat,
valamint a kialakulo két kratert, kiilonbségeknek kell jelentkezniiik. A jelen munka célja annak
vizsgalata, hogy milyen hatassal vannak a polimerbe agyazott plazmonikus arany nanorudak a
A kisérletekben felhasznalt harom minta mindegyike azonos fotopolimer matrixon alapult [12]. Két
minta tartalmazott arany nanorudat — az Aul jelii 0,06184 m/m%-ban, az Au2 jeli minta pedig ennek
kétszeresét, azaz 0,1236 m/m%-ban —, mig az Au0 jelet kapé harmadik minta referencia mintaként
szolgalt, és igy nem tartalmazott nanorudakat. Az arany nanorudak paramétereit (25 nm x 85 nm) tgy
valasztottdk meg, hogy plazmonikus abszorpcidjuk rezonancidban legyen a késdbbiekben
alkalmazott femtoszekundumos 1ézer (795 nm) hullamhosszaval [11, 13, 14]. A polimer matrix
eléallitasahoz uretan-dimetakrilatot (UDMA) és trietilén-glikol-dimetakrilatot (TEGDMA) kevertek
3:1 tdmegaranyban. A plazmonikus nanorészecskéket hozzaadva homogén elegyet képeztek, majd
ezt kdvette a fotopolimerizacidé hagyomanyos fogaszati UV-lampéval.

A polimer célmintak 1ézeres besugarzasara 107¢ Pa nagysagrendli vakuumban keriilt sor. A 795 nm
kozéphullamhosszl és 42 fs impulzushossza 1ézerimpulzusokat egy Coherent Hidra 1ézerrendszer
biztositotta. Az els kisérletnél a belovések mind a harom mintan hat kiilonb6z6 impulzusenergiaval
torténtek (1 mJ, 5mJ, 10 mJ, 15 mJ, 20 mJ és 25 mJ). A 1ézerimpulzus kozel merdlegesen érte a
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minta felszinét. Mindegyik energia mellett az 1 impulzusbdl all6 beldvés 6tszor keriilt megismétlésre.
A maésodik kisérlet alkalméval az Au2 jeli és a referenciaminta két kiillonb6z6 energidju (10 mJ és
25 mJ / az Au0 esetén 27,7 mJ) lézerimpulzus lett alkalmazva. A beesd 1ézernyalab 45°-0s szogben
érte el a céltargy feliilletét. Az intenzitds valtoztatdsa a mintatartd 1ézernyaldb mentén torténd
mozgatasaval lett elérve. Minden krater ezuttal is egyetlen 1ézerimpulzussal lett 1étrehozva.

A polimer mintakban kialakult kraterek morfologiai vizsgélatait egy fehér fényli interferométerrel
(Zygo NewView 7100) végeztem. A berendezés 0,1 nm-es fiiggdleges és 0,52 um-es vizszintes
felbontést biztosit. A mérésekhez egy 0,19 mm x 0,14 mm latdémezejli, 50x-es nagyitdsu Mirau
objektivet hasznaltam. A teljes kraterteriilet feltérképezéséhez un. ,,stitching” technikéat alkalmaztam.
A rogzitett felszinek méreteit és egyéb jellemzdit a Zygo késziilék beépitett szoftverfunkciodival
hataroztam meg [15].

Az 1. kisérlet eredményei azt mutatjak, hogy az impulzusenergia novelésével minden minta esetében
novekszik a krater térfogata (1. dbra). 10 mJ alatti impulzusenergiaknal a kratertérfogatok jellemzden
nem kiilonboznek, de 10 mJ-t6l kezdve az aranyat tartalmazé mintakban keletkezett kraterek
térfogata nagyobb, mint az aranyat nem tartalmazé mintdban. Az Au2-es mintdban keletkezett
kraterek térfogata 1ényegesen nagyobb, mint az Aul-es mintaban keletkezetteké.
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1. dbra: Kratertérfogat az impulzusenergia fiiggvényében.

A masodik kisérlet soran az intenzitasfliggést vizsgalva azt tapasztaltam, hogy a keletkezd krater
atmérdje a fokuszhoz kozeledve lecsdkken, majd a masik iranyba tdvolodva ujra megndé mindegyik
mintanal és vizsgalt energianal. Fokuszpozicidban az energia ndvelésével, illetve az arany nanorudak
adalékolédsaval nétt a krater atmérdje és mélysége.

2. abra: Kraterek, ha belévéskor a minta felszine a fokuszsikkal egybeesett. Bal oldalon
aranyat nem tartalmazo mintaban 10 mJ (fent) és 27,7 mJ (lent), jobb oldalon arany
nanorudakat tartalmazo mintaban 10 mJ (fent) és 25 mJ (lent) impulzusenergia mellett.

Megallapithatd, hogy amig az Au0 mintandl simanak tekinthetd enyhe bemélyedés dvezi a krater

kozponti, éles peremmel beszakadd részét, addig az Au2-es mintakban keletkezett kraterek teljes
felszine sokkal strukttraltabb, mar kis energidnal dsszeolvadd mikrokraterek jellemzik, az AuO-nal
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tapasztalt kozponti krater éles pereme szét roncsolodott. A nagyobb energiaju lézerimpulzusok
intenzitasat novelve az Au2-es minta kraterein mért érdességi paraméterek értékei megduplazodnak

az Au0-as mintadhoz viszonyitva (3. abra).
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3. dbra: Erdességi paraméterek az Au0 (balra) és Au2 (jobbra) mintdk krdterein. [16]
Az arany nanorészecskék erételjes hatasat tiikrozi a kratertérfogatok dsszehasonlitasa (4. abra). Mig
a térfogatértékek 1,5 x 107 W/cm?-ig enyhén csokkennek mindkét mintanal, addig afolott 1,7-szeres

intenzitasnovekedés mellett a kratertérfogat 6,8-szorosara né az arany nanorudak jelenlétében.

4. abra: Kratertérfogatok intenzitdsfiiggése.
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26.
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A bemutatott poszter két hasonl6 rendszert vizsgal. Mindkettd esetben egy parametrikus oszcillatorrol
van sz0, ahol egy rezonatorban olyan nemlinedris kristdly van elhelyezve, mely a bejové pumpa
fotonokat degeneralt illetve nem degeneralt modust fotonokka konvertalja le (1. abra). A jobb oldalt
kilépo teret visszavezetjiik a masik oldal bemenetére egyiranyu haladast biztositva. A menetkdzben
fellépd extra fazistolasokat egyiittesen vessziik figyelembe. Az intenzitadsvesztést és zajt egy
nyaldbosztd segitségével modellezziik a hurokban. Mindekézben a visszacsatolds hatisat a
parametrikus oszcillatorok kimenetére jellemz0 préseltségre, illetve dsszefonddottsagra a kimeneti
jel zaj-teljesitményspektrumanak meghatarozasaval vizsgaljuk. A nemdegeneralt parametrikus
oszcillator (NDPO) terének EPR-tipust 6sszefonddottsaganak a mértékét a kétmodusu préseltségével
azonositjuk. gy a nemdegeneralt esetet a korabban vizsgalt degeneralt parametrikus oszcillator
(DPO) préseltségéhez [1-2] sok hasonlosag flizi.
éb(t)+
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1. abra: A vizsgalt Degenerdlt (bal) és Nem-degenerdalt (jobb) parametrikus oszcillatoroknak
megfelelo kesleltetett koherens visszacsatolast tartalmazo elméleti elrendezés. A zajt egy
nyalabosztoval modellezziik (visszaverddési rata L, La) a visszacsatoldsi hurokban. Az erositoket
koriilolel6 rezondtorok mindkét oldalt nyitottak, igy példaul egy optikai kdabellel 6sszecsatolhatok. A
visszacsatolt tér csak egy iranyban halad.

cres

érik el adott pumpaerdsség esetén. A késleltetéses visszacsatolas bevezetése modosithatja ezt a
frekvenciat, s6t még a sziikséges pumpaintenzitast is csokkentheti. Ahhoz, hogy a lehetd legjobb
paraméterkombindciot megtalaljuk a kvantumos modellt parametrikus kozelitésben vizsgaljuk, mely
alacsony lekonvertalt intenzitas esetén egy jo kozelités. Tobbnyire a nem-degeneralt eset egyenleteit
kozoljik [3], melybdl konnyen szarmaztathatok a degeneralt esetre vonatkozo kifejezések is. A
vizsgalt Hamilton operator ebben az esetben a kdvetkezdképpen irhaté fel parametrikus kozelitésben:

A = a(a*a - 5'6) + i(ea'ht — e°ab), %)

ahol @ és b a két lekonvertalt modus operatorai. A a pumpalo tér frekvencigjanak felétél valo eltérése
e modusoknak, mely akkor lehet 0, ha azok rezonanciafrekvencidja nem kiilonbozik, de
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polarizaciojuk ortogonalis. € a pumpald tér és a kristaly nemlinearitdsanak kombinalt parametrikus
egylitthatéja. A visszacsatolds az egyébként markovi iddéfejlodést add kornyezetnek memoriat
kolesondz, mely jelentdsen megvaltoztatja a rendszert és igy kimeneti jelének is a dinamikdjat. Ezt a

kovetkez6 Heisenberg mozgasegyenletekkel lehet leirni:
da

T — (kg + id)a(t) + ebt(t) — ePak,a(t — t,) — [2K,8;, (D), (2)
db ~ . ~ .
E = —(Kb —_ lA)b(t) + Sd-l-(t) —_ eld)bkbb(t - Tb) —_ ZKbbin(t)i (3)

ahol ky = 2\/K1 gk (1 — L), @ € {a, b} és

a\in (t) = - {\/ 2K1,a&1,in(t) + \/ZKZ,a [\/1 - Laei(pa&l,in(t - Ta) + \/L_aéa(t)]}: (4)
\ 2K,

melynek kommutacios relaciojabdl is el6tiinik a nem-markovi jelleg:

[@, (0, al ()] =8 —t)+ ZkTa [ei9as(t —t' —1,) + €71t — '+ 74)]. (5)

Mivel a dinamikai egyenletek (2-3) linearisak, a megoldast konnyen felirhatjuk Fourier-térben, ahol
a (4)-ben szerepld késleltetés egy frekvenciafiiggd fazisként jelenik meg. Az altalunk vizsgalt
mennyis€g a zaj-teljesitményspektrum, melyet NDPO esetén altalanositott kvadratirakra
értelmeziink:

Xgr = Xaﬁc’z +Xb9117,Y9/ = Ya.9[z — ngl; (6)

melyekbdl a zajspektrum a kovetkezOképp definialhato [4-6]:
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A kapott zajspektrumra példékat a 2. abra mutat be kiilonb6z6 késleltetési értékek esetén.
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2. abra: A vizsgalt rendszerekre jellemzo zajspektrum kiilonbozo késleltetést figyelembevéve a

visszacsatoldsi hurokban, NDPO esetén ortogondalis polarizdciot vizsgalva. Paraméterek: % =0,
Kk, =k, =k, baloldal: ¢, = ¢, = p =7, ¢ =1L = % = 0.933,§ = 0.45, jobb oldal: ¢ = 0,

& x K K

-=0.75, =2 =0.5.

K K

¢, = m esetén megfigyelhetd egy kritikus pumpalderdsség csokkenés, igy alacsonyabb meghajtasi
intenzitds esetén is hasonldéan magas az 6sszefonodas a két lekonvertalt modus kozott. ¢, = 0-t véve
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pedig a spektrum elészor szélesedik, majd a legerésebb Osszefondodas a rezonator

crer

A dinamikai egyenletekb6l megvizsgalhaté a rendszer linedris stabilitasa kiilonbozo
paramétertartomanyok esetén. Ebbdl az latszik, hogy a leger0sebb 0sszefonddas szorosan
kapcsolddik a rendszer stabilitasvesztéséhez. gy ¢, = m esetén az eredeti vasvilla bifurkacio kisebb
pumpalderdsségre tolddasa kovetkezik be, mig ¢, = 0-t nézve egy 1j dinamikai viselkedés, Hopf
bifurkacioé okozza az eltérést. Ezutobbinal 0j stacionarius allapot helyett allando oszcillacié jon létre,
ahogy a rendszer egy hatarciklushoz kozeledik. A kritikus frekvencia meghatarozasat, valamint a
jellemzd paramétercket tehat a stabilitasvizsgalat adja meg. Ezek alapjan a legaltalanosabb
Osszefiiggést az alabbi egyenlet mutatja:

COS(A‘L’a,C) COS[|VC|Ta,c] + sin(Ara,C) sin[lvclra,c] = le| — kg (8)

A legfoébb kiilonbség a DPO és NDPO kozott akkor valik igazan szembetlindvé, amikor a két modus
paraméterei eltéré értéket vesznek fel. Ebbél mutat izelitét a 4. 4bra, ahol a b modusban rogzitett
késleltetés mellett valtoztatjuk a pumpaerdsséget, valamint az @ modus késleltetését a 3. dbra alapjan.
fgy végig Hopf bifurkacion haladunk végig, am egyediil akkor van 6sszefonodas-ersités, amikor a
két késleltetés megegyezik.

3. abra: a) A Hopf-bifurkdciokat abrdzolo gorbék kiilonbozé pumpaerdsség (x) és késleltetés
esetén, melyet DDE-BIFTOOL [7] segitségével hataroztunk meg. b) Kelloképpen nagy
pumpaerosség esetén oszcillalo megoldas jon létre, melynek frekvencidja lathato a késleltetés
fliggvényében. A zold csillaggal jelolt példaspektrumokat a mutatja. Paraméterek: A = 0,a €

{a, b},";—: = 0.5,Kk,Tp = 2,y = 0.

b) k7 = 2.00, £ = 0.69% c) k7 = 3.10, £ = 0.55K

o7 = 1.20, £ = 1.00k
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4. abra: Zajspektrumok a 3. dbra jelzett pontjaiban. Osszehasonlitas végett a visszacsatoldsmentes
esetet is abrazoltuk szimmetrikus (k1o = K, o, @ € {a, b} sarga pontozott) és egyoldalas rezonator
(K1q = Kq kék szaggatott) esetén. Jeloltiik tovabba szimmetrikus rezonator kimenetén veszteséges
(zold pontozott-szaggatott) és veszteségmentes visszacsatolasnal (barna vonal) a spektrumot. A kis
abrak a stabilitasi egyenletek megoldasait mutatjik, ahol a piros pont a legnagyobb valos résszel
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e , A
rendelkezd sajatértéket jelzi. Paraméterek: 8" = m,— = O,K;—'a =0.5K,Tp =2, = 0,Ly =
a a

5% (veszteséges visszacsatolds esetén).

A rendszer ilyen mértékli érzékenysége a két modus kozotti kiillonbségekre felveti interferometriai
alkalmazas lehetdségét is, mivel ahogy azt korabban emlitettiik, a késleltetés a dinamikai szerepén
tul fazistolasként jelenik meg az egyenletekben.

Ezzel a poszterrel tehat bemutatjuk, hogy a késleltetett koherens visszacsatolassal lehetdség van a
parametrikus oszcillatorok kimeneti jelének szabalyozéasara. A hurok mind a dinamikéban, mind a
korrelaciokban tud valtozast okozni. Stabilizalhat stacionarius megoldasokat, illetve oszcillaciokat is.
A kvantumos zaj hatékonyabb csokkentése érhetd el vele. A zajcsokkentés produkalhatd veszteséges
visszacsatolas esetén is.

Felhasznalt irodalom

[1] M. Kraft, et al., Phys. Rev. A. 94, 023806 (2016).

[2] N. Német and S. Parkins, Phys. Rev. A. 94, 023809 (2016).

[3] N. Német, T. Kiss, S. Parkins, arXiv: 2503.19084 [quant-ph].

[4] M. J. Collett and R. Loudon, J. Opt. Soc. Am. B 4, 1525 (1987).

[5] P. D. Drummond and M. D. Reid, Phys. Rev. A 41, 3930 (1990).

[6] C. M. Caves and B. L. Schumaker, Phys. Rev. A 31, 3068 (1985).

[7] K. Engelborghs, T. Luzyanina, and D. Roose, ACM Trans. Math. Softw. 28, 1 (2002).

Koszonetnyilvanitds

Ezt a kutatdst a Kulturdlis ¢és Innovaciés Minisztérium, valamint a Magyarorszagi
Kvantuminformatika Nemzeti Laboratorium Nemzeti Kutatis-Fejlesztés és Innovacids Irodéja
tamogatta (palyazati azonosit6 2022-2.1.1-NL-2022-00004 ¢és projekt palyazati azonositdo TKP-2021-
NVA-04). S.P. hozzéjarulasat a Kavli Institute for Theoretical Physics (KITP) fedezte (palyazati
azonositd NSF PHY 2309135).

98



KVANTUMELEKTRONIKA 2025

27.
FESTEK MOLEKULA EMISSZIO POLARIZACIOS ALLAPOTANAK
LEIRASA PLAZMONIKUS NANOGOMBOK KOZELEBEN

Novak Tibor!, Biré Péter', Erdélyi Miklos!
! Szegedi Tudomdnyegyetem, Fizikai Intézet, Optikai és Kvantumelektronikai Tanszék, Szeged

Forgasi szabadsaggal rendelkezd fluoroforok emisszid polarizaltsagat tanulményoztuk Au/Ag
Otvozet nanogdmbok kozelében [1]. Ehhez Osszetett, a Mie elméleten alapuld szamitasokat
végeztiink, valamint egy egyszerusitett modellt is kidolgoztunk. Az eredményeik azt mutatjak, még
a teljes forgasi szabadsaggal rendelkezd fluoroforok emisszidja is jelentésen polarizalt, aminek
iranyultsaga fiigg a nanorészecskék felvett poziciotol. Javaslatunk szerint a jelenség felhasznalhatod
annak mérésére, hogy a festék molekulak milyen erésen 1épnek kdlcsonhatasba az adott plazmonikus
nanorészecskével.

Bevezetés

A plazmonikus nanostruktirdk erés kolcsonhatdsba tudnak 1épni a kozelikkbe helyezett
fluoroférokkal, megvaltoztatva azon emisszios tulajdonsagait. A kdlcsonhatas vizsgéalatara kiillondsen
alkalmas az fluoreszcens egyedi molekula lokalizaciéos mikroszopdia [2], mivel igy az atlagolt
eredmény helyett teljes statisztikat kaphatunk az egyedi molekula kdlcsonhatdsokrol.

A munkank sordn arra a kérdésre kerestiik a valaszt, hogy a plazmonikus nanorészecskékkel torténd
kolcsonhatas hogyan valtoztatja meg a szabad forgasra képes festék molekulak emisszidjanak
fluoreszcens mikroszkoppal mérheté polarizacios allapotat. A vizsgalt plazmonikus
nanostruktirdknak Au/Ag 6tvozet nanogdmboket valasztottuk, mig festékeknek az AF488-at és az
Atto647N-t vettiik alapul. A festékek a nanorészecske felszinétdl fix, 18 nm-es tavolsagban voltak
elhelyezve, szabad iranyultsaggal (1. &bra).

1
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1. abra: A: A nanogémb és a hozza kotott festék elhelyezkedése. B: a festék, mint dipol momentum

s rer

A szamolasok soran a Mie elméletre tdmaszkodtunk [3]. Az elmélet képes szdmot adni egy gdmb
alakl részecske altal szort térerdsségrodl, legyen a megvilagitas egy sikhullam, vagy szdrmazzon az
egy dipolus forrasbol. Ezt felhasznalva egyrészt meghataroztuk a gombi részecske kozelében
kialakulo lokalis térerdsséget, ami a festék molekulat gerjeszti, masrészt festék emisszidjanak
szorodasat. Annak érdekében, hogy modellezziik a szabad forgast, a szdmolast szamos dipdlus
orientaciora elvégeztiik, és a kapott tavolt térek polarizacios komponenseit dsszegeztiik. Mivel a
festék orientaciok nagy részében a plazmonikus struktura kozelsége csokkenti a fluoreszcencia
élettartamot, lassu forgasu kozelitést hasznaltunk, vagyis a festék molekulairanyultsdgat azonosnak
vettiik egy gerjesztési s emisszios ciklus alatt, de az orientaciot kiatlagoltuk a mérhet6 jelet tekintve.
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Eredmények

Az szamolasaink alapjan a nanorészecskével torténd kdlcsonhatds jelentdsen megvaltoztatja egy
dipolus sugarzasanak polarizacios allapotat. A jelenség a nanorészecskében indukalédo dipol
momentummal magyarazhatd, ami a dipol forrasnak a nanorészecske felé mutatd komponensére
er6sit ra. Ennek kovetkeztében az emisszid polarizacidja a legtobb festék orientaciora elcsavarodik a
festék-nanorészecske tengely irdnyaba [4] (2.A abra). A jelenségbdl kovetkezik, forgd festékek esetén
is jelentés mértékli lesz az emisszid polarizacié foka, ami 0,8-as értéket is felvehet plazmon
rezonancia kornyékén (2.B abra). A mérhetd polarizacios fok pedig erdsen fiigg a festéknek a
részecskék valo poziciojatol (2.C abra).

A B C
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2. dbra: A: a polarizacio iranyanak elfordulasa kiilonbézo dipol orientaciok esetén, az S1 Stokes
paraméterrel szemléltetve. B: A osszetett szamolassal és az egyszeriisitett modellel kaphato
polarizacio foka értékek kiilonbozo részecske méretek esetén. C: A mérhetd polarizacios fok attol
fliggoen, hogy a festék a nanorészecske mely részén helyezkedik el.

Az Osszetett szamolasi eredmények magyardzatara kidolgoztunk egy egyszeriisitett modellt is,
amiben egy, a részecske oldalara, az ,,x” tengelyre helyezett dip6l momentumot targyalunk.
Kiindulasként meghatarozzuk a nanorészecskében indukal6dé dipdl momentum komponenseit:

— / radlatwecos(e) ’ radlatweSln(g)Cos(q_')) /o-radlatweSln(e)Sln((P)

, ahol gradiative gg Gﬁad‘atwe a részecske feliiletére merdleges, illetve azzal parhuzamos dipdl

momentum radiativ rataja.

A kiilonb6z6 komponenseket az emisszid szempontjabol fiiggetlennek tekintjiik és kiilon-kiilon
meghatarozzuk ezek fényteljesitménybeli jarulékait:

2w T O.Iadiativecos(g)z sin(@)
0 gtotaleos(9)2 + aﬁ"t“lsin(e)z +o; 1 T
0
2 ﬁadiativesin(e)zsin((p)z sin(@)
j j - T d0 d
0 ghotaleos(9)2 + Jltl"’:‘”sin(ﬁ)2 oL T
0
Jradlatlvesln(9)2605(¢)2 Sin(@)

p" _fznfo d¢,

cr“’mlcos(e)2 +aﬁ°talsm(9)2 +Q—— 1 4m

, ahol p., p— és p| a részecske feliiletére merdleges, illetve azzal parhuzamos vizszintesen és

fiiggblegesen 4llo dipol momentum komponensek atlagolt sugarzasi teljesitményei, Q, a festék belsé
kvantum hatasfoka.
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A komponensek eltérd mértékben jarulnak hozza az egyes polarizaciés csatornakban mérhetd
fényteljesitményhez, ami konnyen Osszegezhetd, és a polarizacids csatorndk fényteljesitménye
meghatarozhat6. Az kozelitések ellenére az egyszertsitett modell kielégitden jol egyezik az Osszetett
szamolassal (2.B abra).

Annak érdekében, hogy a mérhetd (maximalis) polarizacios fokbdl vissza tudjuk kovetkeztetni a
kolcsonhatés erdsségét jellemzo mennyiségre, bevezettiik az ,,interakcios paramétert”:

iati radiative
O.Jr_adlatwe —0

O.Jr_adlatwe + zo_radlatwe

A bevezetett paraméter levezethetd az egyszerisitett modell alapjan is egy olyan, a részecske mellé¢,
az ,,x” tengelyre helyezett fix dip6l momentum emisszios polarizacioé fokaként, aminek az ,.x”, ,,y”
¢s ,,z” tengelyekre vetitett komponensei egyenld nagysaguak. Az interakcids paraméter valtozasa a
részecske mérettel jo korrelaciot mutat mindkét vizsgalt festékre (3 abra), €s igy lehetdvé teszi, hogy
a mért polarizacios fok alapjan kovetkeztessiink a merdleges €s parhuzamos radiativ ratakra.
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3. dbra: A: a szamolt polarizdcio foka és az interakcios paraméter valtozasa a részecske mérettel.
B, C: a polarizacio fokanak és az interakcios paraméternek a kapcsolata az Atto647N és a AF488
festékek esetén.
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28.
IMPULZUSUZEMU ER-SZALLEZERES EROSITO RENDSZER
FEJLESZTESE NEMLINEARIS MIKROSZKOPIAI ES LEGKORI LEZER
RADAR ALKALMAZASOKHOZ

Rézsa Daniel, Szipdcs Gergely?, Kolonics Attilal, Szipécs Rébert!
'HUN-REN Wigner Fizikai Kutatékézpont, Budapest

Bevezetés

Az optikai szalakbol felépitett szub-ps-os, impulzusiizeml lézerek egyre jelentésebb szerepet
jatszanak a nemlinearis mikroszkopiai alkalmazasokban [1]. Az optikai szallézerek eldnyds
tulajdonsagai koziil érdemes megemliteni tipikusan kisebb méretiiket, a precizids, nagykoltségii
mechanika és vizhiités hianyat, kisebb elektromos fogyasztasukat, vagy teljesen szalintegralt
valtozataikban érzéketlenségiiketkiils6 behatasokra, példaul mechanikai rezgésre. Hatranyuk, hogy
hémérsékleti stabilitasuk csak egy Iényegesen koltségesebb, bonyolultabb, polarizacié tartd szalakon
alapult technologidval biztosithatd, illetve hangolhatosaguk is altaldban messze elmarad példaul a
Ti-zafiron, mint erdésité kozegen alapuld lézer oszcillatorokétol. Kutatocsoportunk korabban
els6sorban az Yb-adalékolt optikai szalakon alapuld oszcillatorok illetve erdsiték kutatas-
fejlesztésével foglalkozott [1], mostani munkankban a 1560 nm kornyékén, az optikai
telekommunikécios tartomanyban miikodd Er-szallézerek és erdsitok fejlesztését céloztuk meg,
els6sorban nemlinearis mikroszkopiai és 1égkori 1ézer radar alkalmazasokat szem el6tt tartva. Célul
tliztlik ki (1) a 760-780 nm-es tartomanyban miikodd femtoszekundumos Ti-zafir 1ézerek kivaltasat
NAD(P)H fluoreszcencia élettartam mérésen alapul6 (FLIM), a sejtek metabolikus allapotat vizsgalo
alkalmazasokban [2], illetve (2) a szovetek mélyebb rétegeibe jobban behatolo, 1,7 mikron kdrnyékén
mikodd szub-ps-os szaloszcillatorok [3] illetve hosszabb tdvon Tm-erdsitok fejlesztését, amelyek
akar 1-1,5 mm mélységben is képesek tobbfotonos folyamatok révén 3D mikroszkopids képalkotasra
[4]. Ez utdbbi impulzusiizemi szallézer rendszerek jelentds szerepet jatszanak 3D pasztazo 1€gkori
lézer radar alkalmazasokban, ahol ezek nem egyedi, hanem ‘“burst”, azaz impulzus-sorozat
iizemmodban miikddnek a jobb detektalhatosag érdekében.

Lényeges eltérés az Yb- és az Er-szallézeres rendszerek kozott, hogy eldbbi esetében az alkalmazott
optikai szalak az 1030 nm koriili erdsitési tartomanyban tipikusan normalis, mig az Er-szallézeres
rendszerekben 1560 nm koriil anomalis diszperzioval rendelkeznek. Cikkiinkben egy olyan Er-
szallézeres erdsitd rendszer fejlesztésével kapcsolatos eredményeinket mutatjuk be, amelyhez egy
MenloSystems GmbH (Németorszag) altal gyartott ,, ELMO " oszcillatort, valamint egy Thorlabs Inc.
(N.J., USA) altal gyartott Er-szalerdsit6t hasznaltunk. A szalerdsitd elé €s mdgé behegesztett,
kiilonboz6é diszpezids tulajdonsadgokkal rendelkezd optikai szdlak alkalmazéasaval, valamint a
szalerdsito teljesitményének optimalizasasaval allitottunk eld olyan erdsitett 1ézerimpulzusokat 1560
nm, illetve 1680 nm koérnyékén, amelyek eldbbi esetben egy masodharmonikus (SHG) egység
segitségevel allit eld 100 fs-os 1ézerimpulzokat 780 nm kornyékén, mig utobbi esetben megteleld
magimpulzusokat egy 1,7 mikronon miikodé Tm-erdsitd szdmara. A kovetkezokben a rendszer
modellezésével és kisérletes munkainkkal kapcsolatos eredményeinket foglaljuk 6ssze.

Kisérleti elrendezés

A masodharmonikus keltéshez optimalizalt kisérleti elrendezés blokkvéazlata az 1. abran lathato. Az
ELMO Er-széloszcillator 1580 nm-es kozéphullamhosszon allit el6 50 MHz-es ismétlddési
frekvencian Pz = 5 mW éatlagteljesitménnyel ultrarévid 1ézerimpulzusokat, amelyek idébeli hossza
megfeleld hosszisagu diszperziokompenzalo szal alkalmazasaval 150 fs-nal rovidebbre
kompresszalhato. Modellszamitasainknal illetve kisérleteinknél abbol indultunk ki, hogy az 1 m
hosszu, DCF4 tipusu diszperzi6 kompenzald szdlat kovetéen kozel transzformdcio limitalt
impulzusokkal rendelkeziink, vagyis a spektralis fazis értéke azonosan egyenld nullaval a
1ézerspektrum teljes tartomanyan. Az Er-oszcillator mogott annak védelme érdekében egy izolatort
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helyeztiink el ugy, hogy az abba vezetd optikai szalak hosszat a kisérletileg megvaldsithato
legrovidebb értékre allitottuk be egy Fitel S177 tipusu (Furukawa Electric, Japan) szalhegesztd
alkalmazasaval. A Thorlabs EDFA 100S Er-szalerOsitoben alkalmazott optikai szalak tipusat és
hosszat megkaptuk a gyartotol, ezeket hasznaltunk modellszamitasainknal. Az 1580 nm alatt
normalis diszperzidval rendelkezd DCF4 diszperziokompenzalod szal hosszat az Er-szalerdsito elott
8 m-re valasztottuk, mig az erdsitébdl kilépd, erdsitett 1ézerimpulzusokat a mésodharmonikus keltd
egyseégig szallito, anomalis diszperzioval rendelkez6 SMF-28 szal hosszat 0,5 m-re. A
masodharmonikus keltd egység részletes ismertetésétl most terjedelmi okok miatt eltekintiink.

p(A)=0

J
028m ] Im N
E LM O SME-28 i DCF4 U )

diszperzio kompenzald szal
Er fs lézer modul Izolator
0.5m
SMF-28
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1 m Er-adalékolt szal 30 cm —| 8 m DCF4 j
SMF-28 | |
30 cm
SMF-28
0.5m SHG jel
Spektrométer
e SHG modul P

1. abra: Az Er-szalerdsito rendszer mdasodharmonikus keltéshez optimalizalt blokkvazlata DCF4
diszperziokompenzalo szalak és SMF-28 anomalis diszperzioju optikai szdlak alkalmazasa esetén.

Szimulacids eredmények osszevetése a mérési adatokkal

Modellszamitasainknal elsé 1épésként Er-szaloszcillatorunk spektrumat mértiik le egy Q8384 tipusu
optikai spektrum analizatorral (Advantest, USA), amelynek detektalasi tartomanya 1700 nm-ig tart.
A hulldmhossz szerinti 1(A) spektralis intenzitas spektrumot eldszor atalakitottuk korfrekvencia
szerinti I(w) spektrumma, amelyet megfelelé zajsziir6k és simitasok alkalmazasa utdn hasznaltuk
szimulacidinkhoz, amelyhez egy kordbban csoportunk altal kifejlesztett, G.n. ,,split-step Fourier”-
modszeren alapulé Matlabban megirt kodot haszndltunk a bemeneti paraméterek megfeleld
megvalasztasa illetve a szoftver sziikséges tovabbfejlesztése utan: szamitdsainknal a masodrendii
diszperzi6 €és a Kerr-nemlinearitas mellett figyelembe vettiik a harmadrendii diszperzio, valamint a
»self-steepening” és stimuldlt Raman szoéras hatdsait is. A 2. abran egy ilyen, 42 mW
atlagteljesitményli Er-erdsitd kimethez tartoz6 mért és szimulalt spektrumot mutatunk be az eredeti,
erdsitdbe belépd Er-oszcillator spektrum feltiintetése mellett.
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Spektrumok Pavg = 42 mW Transzformacid limitalt impulzusok Patl = 42 mw
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2. abra: Bal oldalon az Er-szalerdsito bemenetén mert Er-oszcillator spektruma (kék), az SHG
egyseghez érkezo, ~0.84 nJ energidju szoliton-impulzusok mert spektruma (piros), valamint az
ehhez az impulzusenergiahoz tartozo modelleredmeény (zold). Jobb oldalon az egyes spektrumokhoz
tartozo idobeli alak, transzformacio limitalt lézerimpulzusokat feltételezve.

A szimulacids €s mérési eredmények részletes bemutatisatél most terjedelmi korlatok miatt
eltekintiink, csak az alapvetd fizikai folyamatok bemutatasara és a masodharmonikus teljesitmény
optimalizalasa szempontjabol jelentés paraméterek ismertetésére toreksziink. Kiindulasi allapotban a
Er-1ézeroszcillatorbol kilépd 1ézerimpulzusok alakjat alapvetéen a mogotte 1évo optikai szalak
diszperzidja hatdrozza meg, amik az impulzusok iddbeli széthuzasat vagy Osszenyomdasat
eredményezik a csorp €s diszperzio relativ eldjelének fiiggvényében. Kisérletiinkben az erdsito eldtt
1évé 8 m hosszi DCF4 szal pozitiv csorpot eredményez, vagyis a hosszabb hullamhosszu
komponensek haladnak eldl idében, mig a rovidebb hulldmhossztiak hatul, ami az Er-erdsitd
belsejében sem valtozik 1ényegesen. Az erdsitdbdl kilépd, erdsitett [ézerimpulzusok mar az eredetinél
nagyobb, kb. nyolcszoros impulzusenergiakkal rendelekeznek, amelyek az anolmalis diszperzioju
SMF-28 tipusu szdlban kompresszaldodnak, csucsintenzitasuk folyamatosan nd, ahogy az optikai
szalban tovabbhaladnak mindaddig, amig a Kerr-nemlinearitds ¢és a negativ diszperzid
kolcsonhatasaként szolitonszerli impulzusok elé nem allnak az optikai szalban, praktikusan az SMF-
28 szal végén, kozvetleniil a masodharmonikus kelté egység bemenetén. Esetiinkben ezt a feltételt a
EDFA 100S Er-erdsit aramanak, valamint az SMF-28 szal hosszanak megfeleld megvalasztasaval
tudjuk elérni: 42 mW erdsitett atlagteljesitmény €s 0,5 m szalhossz mellett nagysagrendileg 1,5 mW
atlagteljesitményii masodharmonikus jelet tudtunk eldallitani 780 nm-en. Fontos megjegyezniink,
hogy a szoliton impulzusokat adott savszélesség korlatok (pl. a BBO kristaly fazisillesztési
savszélessége) és adott szalparaméterek (Kerr-nemlinearitds nagysaga, modus-atmérd, anomalis
diszperzio értéke) mellett csak viszonylag sziik energia tartomanyban lehet eléallitani [5], ezért
masodharmonikus jeliink nagysagrendi noveléséhez az Er-erdsitd erdsitésének novelése mellett az
optikai szalparaméterek, az alkalmazott optikai szalak fizikai jellemzdinek megvaltoztatisa is
sziikséges, példaul nagy modus-atmérdjli, nem adalékolt (LMA) szalak, vagy 1égmagos fotonikus
kristaly szalak (HC-PCF) alkalmazasaval, amelyek viszont tovabbi technologiai fejlesztéseket
igényelnek példaul az alkalmazott szalhegesztési technologidknal vagy a kiilonboz6 optikai szalak
kozotti modusillesztés teriiletén.

Er-szallézer hangolasa stimulalt Raman szoras alkalmazasaval

Az Er-szalerdsitd kimenetén létrejovd szolitonszerli impulzusok hullamhosszéanak folyamatos
novelését az optikai szalakban stimulalt Raman szords alkalmazéasaval tudjuk elérni Ggy, hogy az
alkalmazott, anomalis diszperzioval rendelkezé szal hosszat folyamatosan noveljik [5]. Ezt a
folyamatot egyszeriien ugy tudjuk elképzelni, hogy a 1ézerimpulzusok foton-energidja folyamatosan
csokken az optikai szalban fellépd molekularis rezgésekkel torténd kolcsonhatas kovetkeztében, igy
a lézerimpulzus kozéphullamhossza a terjedés soran folyamatosan nd. Vonatkozo kisérletiinkben
annyit modositottunk az 1. dbran lathat6 elrendezésen, hogy az Er-erdsité utan egy kb. 1 m hosszu
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SMF-28 szalat tettiink, és folyamatosan noveltiik lézererdsitonkben az erdsitést, igy szoliton
impulzusaink egyre kisebb tavolsdgokra alltak el az erdsité kimenetéhez képest és igy egyre
nagyobb tavolsagokat tettek meg az SMF-28 szalban. Méréseinknél korlatot jelentett az a tény, hogy
a mérésnél hasznalt spektrum-analizatorunk fels6 mérési hatara 1700 nm volt. A 3. abra bal oldalan
a kiilonb6z6 Er-erdsitd aramokhoz tartozd, Raman szoras kovetkeztében folyamatosan a hosszabb
hullamhosszak felé eltolodo 1ézer kimeneti spektrumot, jobb oldalon pedig a mért spektralis intenzitas
csucsokhoz tartoz6 hulldmhossz értékekre vonatkozé grafikont latjuk. Fontos megjegyezniink, hogy
az 1580 nm feletti, anomalis diszperzids tartomanyban terjedé Raman lézerimpulzusok energiaja a
teljes impulzusenergia 50-70%-at jelentik, és hogy a lézer spektrumnak ez a része megfeleld
spektralis sziirokkel levalaszthato, illetve kompresszalhato!
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3. dbra: Bal oldalon az Er-szdlerdsito kimeneti spektrumai lathatoak, amelyen megfigyelheto a
Raman eltolodas. A jobb oldalon az 1580 nm-t6l jobbra esd spektrdlis intenzitas csucsokhoz tartozo
hullamhossz értékek lathatoak az erdsité pumpa aramanak fiiggvényében.
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Megfelelden nagy intenzitast lézerimpulzus hatdsara egy atom alaguteffektus révén is ionizalodhat,
az igy kiszabadult elektron a lézerimpulzusbdl energiat nyerve visszatérhet az ionhoz ¢és
folyamat az alapja a nemesgazokban torténé magasharmonikus-keltésnek (angolul High-Order
Harmonic Generation, réviden HHG). Ennek a folyamatnak a pontos kvantumfizikai szimulacioja az
attoszekundumos fizika fontos és komoly kihivast jelentd teriilete, ugyanis ekkor az atomi elektron
kvantumdinamikéjanak leirdsdra a perturbacidszamitdas mar nem alkalmazhato. Tobbelektronos
atomokra a legpontosabb szdmitasok is csak kozelitd modellekkel lehetségesek, de egyelektronos
esetben is nagy numerikus eréforrds igényiivé valhat a szimulacid. A 1ézerimpulzus kdézponti
hullamhosszanak novelésével ugyanis egyre nagyobb szimulécios térre van sziikség, igy gyorsan n6
a térbeli racspontok szama, ezzel pedig a szadmitasi igény is. Ezért fontosak az olyan redukalt
dimenziés modellek, amelyek hatékonyan csokkentik a szimuldcidk "numerikus koltségét", de
megorzik a valodi folyamat [ényeges sajatossagait. Az egydimenzids Schrodinger-egyenlettel végzett
szimulacidonak viszonylag rovid a futési ideje, a szamitasi eredmények széles paramétertartomanyban
jo Osszhangban vannak azokkal a kisérleti eredményekkel, amikor a mozgas lényegében egy
dimenzioban megy végbe, példaul linedrisan polarizalt ultrardvid 1ézerimpulzussal vald kdlcsonhatas
soran.

A tovabbiakban az attoszekundumos fizikdban megszokott atomi egységeket hasznaljuk.

A 1ézertér elektromos térerdssége a szimulacioink soran a szakirodalomban leggyakrabban hasznalt
»lassan valtozo burkolo kozelitésben” (SVEA) a kovetkezo:

- e o (19
€,(t) = Fsin (NCT cos |\ + kt)t+ @or

ahol N, az optikai ciklusok szama, F a térer6sség amplitidoja, T az optikai ciklus periddusideje, ¢

a vivoe-burkold fazis, k egy linearis chirp paraméter, amit a csoport késés diszperziobol szamolunk az
alabbi mddon:

| = BZAT‘*
2
Pz + g2z
Az egydimenzios kozelités esetén felerdsodik a Coulomb-potencial szingularitasanak hatésa, illetve
az idofejlesztés soran numerikus problémakat is okozhat, ezért altalaban valamilyen
modellpotenciallal helyettesitik a Coulomb-potencialt.

Az egyik gyakran hasznalt modellpotencial a soft-core Coulomb (SC) potencial:

Vsch(Z) =—-7-(z*+ az)_l/z
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ahol a egy simitd paraméter, amit altalaban gy valasztanak meg, hogy az alapallapoti energia a
megfeleld értéket vegye fel, azaz a valodi atomét. Az egyik eldnyds tulajdonsdga, hogy nem
tartalmazza a valodi Coulomb-potencialban levd szingularitést, viszont magéaban foglalja a Coulomb-
potencial Osszes fO jellemvondsat. Tovabba megkaphatdoak beléle a hidrogénatom ionizacios
kiiszobhoz kozeli kotott allapotainak energidi, valamint a kontinuum allapotban reprodukalhato
beldle a Coulomb-torzitas. A SC potenciallal kapott HHG-spektrum a magasabb frekvenciakra jol
kozeliti a valodi haromdimenziés eredményekkel kapott spektrumot, viszont az alacsony frekvenciak
esetén tul nagy amplitadokat ad, talbecsiili a dipélmomentum értékét.

Egy korabbi munkankban mar bevezettiink ¢és alkalmaztunk egy jobb eredményeket ado
modellpotencialt: a modositott soft-core Coulomb potencial (MSC) [2], aminek az alapallapoti
stirisége nagyon jol kozeliti a haromdimenzidsrol egydimenzidsra redukalt alapallapoti stirtiséget:

Vile(2) = =7+ (22 + B2)71/2,

ahol egyelektronos atomokra Z* = Z7/2,, B> = 1/(4-Z*). Ez a modositott soft-core Coulomb
potencidl numerikusan jol kezelhetd ¢és nagyon jol modellezhetd a segitségével a valodi
haromdimenzids rendszer. A magasharmonikus-keltés spektruma esetén alacsony frekvencidkra jol
illeszkedik a haromdimenzids szimuléacioval kapott eredményre, a magasabb frekvencidkra viszont
kortlbeliil 2 nagysagrenddel nagyobb értékeket ad, igy csak skalazas segitségével kapunk kellden
pontos értékeket.
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1. abra: (a) A kiilonbozé modellpotencialok alakja hidrogénatom esetén. 800 nm kozponti
hullamhosszusagu, 3.1 fs impulzushosszal rendelkezo lézerimpulzussal végzett szimuldciok
eredményei, (b) HHG spektrum argonnal, 1.26 %10 W/cm? csiicsintenzitdssal, (c) HHG
spektrum és (d) spektralis fazis Neonnal, 6.88 10 Wlcm? csiicsintenzitissal. Eredmények a 3D
referencia szimulacioval (fekete), SC (kék), MSC (z6ld) és GSC (piros) potencialokkal.

Az atomi modellpotencidlok kedvezd tulajdonséagaira épitve, egy 0j egydimenziod modellpotencialt

vezettiink be az [1]-es publikacioban. Ez a Gauss-ablakos soft-core Coulomb (GSC) potencial (a =
2.551, b = 2);
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zZ

ViR (D) = VP2 e @) 4 ViR (1 - e‘(z)z).

A GSC potenciallal kapott teljesitményspektrumok sokkal pontosabban kozelitik a haromdimenzids
eredményeket, mint a kordbbi modellpotencidlok. Az attoszekundumos impulzusok generalasa
szempontjabol a HHG-spektrum fazisdnak minél jobb illeszkedése is nagyon fontos, hiszen a
sugarzas elektromos mezdje egy adott frekvencidn megorokli az ugyanazon frekvencidju
dipolmomentum fazisat ¢és igy dontden befolyasolja a HHG-sugéarzasbol szintetizalhato
attoszekundumos impulzusok alakjat. A GSC potencial esetén a dipolgyorsulas spektrum fazisanak
6 karakterisztikaja jol koveti a haromdimenzios szimulacioval kapott eredményt.

A GSC potencidl esetében a pontossag €s szamitasi igény nagyon jo egyensulyban vannak egymassal,
lehetévé téve olyan TDSE szimulaciok futtatasat, amellyel perceken beliil megbizhat6 HHG
spektrumot kapunk, a 1.26 — 6.88 x 10'* W /cm? cslcsintenzitdst tartomanyban. A kutatdsunk
alapjan a GSC potencial akkor teljesit a legjobban, ha a Keldysh-paraméter a 0.45 <y < 1
tartomanyon beliil van és az 1D-s alapallapoti populaciovesztés a GSC potenciallal szimuldlva nem
nagyobb 0.6-nal.

A chirp valtoztatdsat vizsgalva is az lathatd, hogy a GSC potenciallal pontos HHG spektrumot
kapunk.

6 a) | 64 B

log1o(p(f)

- 3D referencia - 3D referencia
-4 = GSC potencial -4 & GSC potencial

0 20 40 60 80 100 120 140 0 20 40 60 80 100 120 140
Harmonic order Harmonic order

2. dbra: 6.88 <10 Wicm? csiicsintenzitdsi, 800 nm kdzponti hullamhosszisagu, 3.1 fs
impulzushosszal rendelkezd lézerimpulzussal végzett szimuldciok eredményei neon atommal. A
linedris chirp paraméter (a) -1,43x10°® és (b) 3.88x10°. Eredmények a 3D referencia
szimuldcioval (fekete) és GSC (piros) potencidllal.

Végiil megmutatjuk, hogy ha a 1ézertér elektromos térer6sségét az in. Subcycle-Pulsed Beam (SCPB)
leirasban a kovetkezd képlettel modellezziik,:

t 2
€,(t) = F sin? (%) cos <(?7T + kt) t+ g00n>
c

ami nagyon rovid lézerimpulzusok esetén jobb, mint a SVEA, akkor eredményeink szerint, bar a
lézerimpulzusok alakja csak kis mértékben tér el, a HHG spektrum esetében mar jelentdsebb
kiilénbség van, a magasabb felharmonikusok esetében, a cutoff kortil.
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3. dbra: 3.51 <10" Wicm? csiicsintenzitdsi, 800 nm kozponti hullamhosszusagu, 3.1 fs
impulzushosszal rendelkezo lézerimpulzussal végzett szimulaciok eredményei hidrogén
atommal. A SVEA és SCPB lézerimpulzusok dsszehasonlitasa, a vivo-burkolo fazis a) 0 és b)
0.57. A SVEA és SCPB lézerimpulzussal kapott teljesitményspektrumok, a vivo-burkolo fazis c)
0 és d) 0.57. Eredmények a SVEA lézerimpulzussal (fekete), és az SCPB lézerimpulsussal (lila).
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A fizikaban az attoszekundumos iddskéalan zajlo ultragyors folyamatok vizsgdlatdhoz olyan
lézerforrasokra van sziikség, amelyek képesek nagy csucsteljesitményti, ultrarovid impulzusokat és
pontosan szabalyozott elektromos tereket el6allitani [ 1,2]. A nagy csticsteljesitmény dont6 fontossagn
a magas-harmonikusok (HHG) és a hatékony attoszekundumos impulzusok eldallitdsahoz [3]. A nagy
ismétlési frekvencia szintén létfontossagl, mivel megkonnyiti a gyors adatgytjtést és javitja a jel-zaj
aranyt. Ezenfeliil, a vivo-burkold fazis (CEP) stabilizacidja nélkiilozhetetlen a pontos szabalyzast
igényl6 alkalmazasokhoz, mint példaul az izolalt attoszekundumos impulzusok eldallitdsdhoz [4].
Az Extreme Light Infrastructure - Attosecond Light Pulse Source (ELI ALPS) létesitmény egyik
koncepcidja, hogy ezen a teriileten a lehetd legnagyobb atlagteljesitményt elérd, nagy ismétlési
frekvenciaja (100 kHz) ultragyors fényforrdsokkal is rendelkezzen [5]. A 1étesitmény
lézerrendszereinek - mint példaul a HR1 [6], majd a HR2, amely e munka kdzéppontjaban all,
valamint a nemrég telepitett, HR Alignment lézerrendszer [7] folyamatos fejlesztése kritikus
fontossagu a létesitmény élvonalbeli képességeinek fenntartasahoz. Ezek a rendszerek jellemzéen
csOrpolt impulzuserdsitést (CPA) haszndlnak [6], a HR1 és a HR2 [ézerek szal-foerdsitdi koherens
kombinaci6 alkalmazéasaval érik el a kW tartomanyt atlagteljesitményt [8], majd ezutan tobb
1épésben nemlineéris poszt-kompresszids technikékat, tobbpasszos celldkat (MPC) [9] és csorpdlt
tiikkroket haszndlnak az ultrardvid, nagy energidji impulzusok eldallitasara.

A 100 kHz ismétlési frekvencidji HR2 lézerrendszer esetében 400 W-ot meghaladd
atlagteljesitményt, és CEP-stabil, 6.2 fs hosszasagi impulzusokat sikeriilt elérni kivalo
nyalabmindséggel. A néhany ciklusu, CEP-stabil, 100 kHz-es rendszerek esetén jelenleg ez
legnagyobb elért teljesitmény.

A rendszer CPA kimenetén a maximalis létrehozhat6 teljesitmény 1.1 kW, azonban, a 1ézer végén, a
400W rovid impulzus eléréséhez, 535 W atlagteljesitményt hasznalunk, készonhetéen az MPC
technologia kivalo transzmisszidjanak. A CPA utdlagos kompresszidja, 3 db egyenként 8 m hosszu
MPC-vel torténik, mely legvégiil 6.2 fs impulzushosszat eredményez. Ezen a teljesitményszinten ez
az els6 olyan lézerrendszer, amely hirom MPC fokozatot tartalmaz, mikoézben kivalo
aberraciomentes nyalabmindséget biztosit.

Az egyik legfdbb kihivast a racsos kompresszor altal bevezetett enyhe (1.5%), de nem tokéletesen
kompenzalt asztigmatizmus okozta. Megallapithat6 volt, hogy ez az asztigmatizmus jelentésen
feler6sodik, illetve ovalis alakuvd valtoztathatja a nyaldbot a hosszi MPC-fazisokban. Az
asztigmatizmus aprolékos kikiiszobolése is indokolta az 0j, innovativ haromfokozata MPC rendszert.
A HR2 az ELI-ALPS LTA3 ¢és LTA4 laboratoriumaiban végzett gazkozegen alapulé HHG [10]
kisérletek egyik f6 mozgatdrugoja lesz.
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Féerosito MPC2 MPC3

Oszcilldtor Elc;ger(?;lto 16 csatorna Récsos MPCI e 8m hossz e
e P 8m hossz (250 mbar Ar) (1150 mbar He) HHG kisérleti
ORI itterbium Koherenskombinacio | kompresszor [NEETES (950 mbar Ar) tertilet
szal-elBerdsitok LMA itterbjum (950 mbar Ar) “Hossz(l impulzus
szalerdsitok ilizemmod”

CEP feedback |

1. abra: A HR2 lézerrendszer vazlata és felépitése.

A teljes HR2 lézer vazlata az 1. dbran lathato. A 1ézer egy FLINT (Light Conversion FL1-01-NS,
CEP) oszcillatorral kezdddik [11], amely ~50 fs impulzusokat szolgaltat 60 MHz-en, 140 mrad RMS
integralt fazis zajjal (10 Hz-t61 30 MHz-ig integraltan) 1035+2 nm kdzponti hulldmhosszon. Ezek az
impulzusok ezutan az eléerdsitd egységbe csatolodnak, amely két f6 részbdl all: a seeder és az
itterbium (Yb)-adalékolt LMA (Large Mode Area) szal-eler6sitok. A seeder modulban torténik meg
az impulzusok ns-os idéskalara vald nyujtasa, a spektralis fazis és spektralis amplitudo beallitasa,
tovabba a dupla akuszto-optikai modulatorok (AOM) segitségével az ismétlési frekvencia 60 MHz-
ro6l 100 kHz-re valé csokkentése. A seeder modul utan kovetkezik az elsé elderdsitd, mely a
teljesitményt mW-os szintr6l W-os tartomanyba emeli. Ez a teljesitmény ezutan kettd egymastol
fiiggetlen, parhuzamos Yb elderdsitébe kertil 50-50%-0s megosztassal. Kovetkezd fazisban mindkét
elderdsitd kimenete tovabb van osztva a nyolc parhuzamos, szintén Yb-adalékolt LMA szalerdsitd
csatorna részére, melyek a féerdsitd részei. Ezek az erdsitett nyaldbokat ezt kovetéen koherens modon
kombinélédnak [8]. Mindegyik csatorna visszafelé pumpéald sémat alkalmaz, amely folytonos
izemmodu, névleges 250 W-os pumpadiodakat hasznal. A féer6sitobol kilépd, koherensen kombinalt
nyaldb a mar emlitett 535 W kimend teljesitményt ér el, amennyiben a rendelkezésre 4allo 16
csatornabdl csak 8 van hasznalva.

A fOerdsitd utdn egy racsos kompresszor csokkenti az impulzus id6tartamat a ns-os tartomanybol 270
fs-ra. Ez a kompresszor dupla-passzos kialakitasu, nagy hatasfoka (atlagosan 99,3%) dielektromos
reflexios racsokat hasznal, ami minimalizalja a helyigényt és mérsékeli az aberraciokat.

A racsos kompresszorbdl kilépd nyaldb ezutan az els6 tdbbpasszos celldba (MPC1) terelodik. Az
MPC1 950 mbar argon (Ar) gazzal van toltve. A 8 m hosszi kamraban a nyalab tobbszoros
visszaverddésen megy keresztiil, benne 5 fokuszpontot hozva létre. Az intenziv fokuszpontok erds
nemlinedris kolcsonhatasokat idéznek eld az Ar-atomokban, ami az Onfazis-modulacion (SPM)
keresztiil kiszélesiti a spektrumot a kezdeti 270 fs impulzusidérdl (transzformlimitalt) egy olyan
savszélességre, amely mar 50 fs-os transzformlimitalt impulzusidét timogat. Az impulzusok ~50 fs-
re torténd kompresszaldsa utdn 12 db egyenként -350 fs? csorpolt tiikorrel torténik a
csoportkésleltetési diszperzid (GDD) korrigalasa a masodik MPC (MPC2) szakaszba vald belépés
elétt. Az MPCI1 kimenete onélldan is felhaszndlhato a 1€zerrendszer ugynevezett ,,hosszi impulzus
lizemmodjaban”, ahol a nyaldb megkeriili a kdvetkezd két MPC-t. Ebben az esetben egy kozbiilsd
kamran keresztiil a 1ézer végsd egységébe jut a nyalab, amely utdn a HHG kisérleti laborokba vezetd,
nyalab tovabbitd rendszerbe csatolodik. Az egyes MPC-fazisokban elért fokozatos spektralis
kiszélesedést a 2. abra szemlélteti.

A kovetkezd fazis, a szintén 8 m-es, €s 5 fokuszpontot tartalmazé MPC2. A diszperzid korigalas itt
harom par komplementer csorpolt tiikkorrel torténik, ahol minden egyes tiikor -67 fs*> GDD-t biztosit.
A kamra optimalis gdznyomdasanak, az MPC1-t6l eltérden, alacsonyabb 230 mbar Ar felelt meg, ami
e szakasz utan <12 fs kompresszalt impulzust eredményez. A nagyobb nyomads tulzott onfokuszalast
idézett eld, ami a nemlinearis spektralis kiszélesedés utan rontotta mind a nyaldb mindségét, mind az
impulzus kompresszalhatosagat. Kisebb nyomast és két tovabbi fokuszalast (6sszesen 7 fokuszpont)
alkalmaz6 alternativ konfiguraci6 rosszabb nyaldbkarakterisztikat eredményezett, valamint egy 9 fs
alatti kompresszalt impulzusnak felelt meg. Ezen korlatok miatt, €s a kivant sub-7 fs impulzusidd
elérése érdekében egy harmadik, poszt-kompresszios cella (MPC3) is telepitésre kertilt.

Az MPC3 az eldz6 két poszt-kompresszios cellahoz hasonléan 8 m hosszl, melyben a nyalab 2
fokuszponttal rendelkezik. Ugyanakkor itt mar nagyobb nyoméson 1150 mbar héliummal (He) keriil
feltoltésre a kamra. He alkalmazasat az indokolta, hogy kivételesen alacsony a nemlinearis
torésmutatoja és magas az ionizacios kiiszobe. Igy lehetdvé teszi a spektrum tovabbi szélesitését ezen
az energian anélkiil, hogy talzott 6nfokuszalas és az ionizacio karos hatasai jelentkeznének. Ezzel az
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utolsé fokozattal igy mar elérhetd lett, és reprodukalhatok az 6.2 fs-os impulzusok, ~ 400W-0s
atlagteljesitményen.
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2. abra: A HR? lézerrendszer kiilonbozo kompresszios fazisaiban mért spektralis szélesedések.

A lézerrendszerben a lassu termikus eltoloddsok mérséklése, az optimalis nyaldbirdnyirdny és a
nyalab pozicié fenntartdsa érdekében harom aktiv, kozeli és tdvoli zonaban is nyaldbstabilizald
rendszer (TEM-Aligna) keriilt telepitésre. Ezek a rendszerek a fobb kompresszalasi fazisokhoz
kertiltek: az elsét az MPC1 el6tt, a masodikat az MPC2 el6tt, a harmadikat pedig az MPC3 utén.

Az MPC-bol kilépd impulzusokat egy D-scan mérdberendezéssel (Sphere Photonics) elemeztiik. Az
MPC3 kamrabol a végsé impulzus relativ cstcsteljesitménye - D-scan szoftver alapjan - meghaladja
a 90%-ot. A lézer nyalabmindségét egy Gentec BEAMAGE M? mérdrendszerrel jellemeztiik. Az
MPC3 fokuszalt kimentének mérése alapjan a nyalabminéség kivalo szinten megmaradt, M?=1.092,
Strehl ratio = 0.962.

A kozel két-ciklusos impulzusidd elérésével lehetdvé valik a CEP stabilitasanak mérése a Single-
Cycle Instruments-t6l beszerzett Stereo-ATI| (Above-Threshold Ionization) eszk6zzel [12]. Ez a
késziilék lehetdvé teszi minden egyes impulzus abszolut CEP-jének valds idejit mérését 100 kHz-es
ismétlési frekvencidn is. A mért CEP-értékek eltéréseibdl, hibajel generaldsaval egy aktiv
visszacsatolas valdsithatd meg a lézer seeder moduljdba. Ezzel a technikaval a CEP-t egy
meghatarozott referencia-fazis beallitasi pontra stabilizalja az eszk6z. A HR2-es rendszer miikodése
soran, hosszu tavi CEP-stabilitas volt dokumentalhato, amely 426 mrad RMS (1 Hz - 50 kHz) beliili
CEP-zajt mutat.

A 1ézerrendszer tovabbi jovObeli potencialjat jelentheti, hogy mind a 16 erdsitécsatorna mitkddtetése
esetén az 1kW atlagteljesitmény, az impulzushossz és energia megtartdsa mellett az ismétlési
frekvencia tovabb, 200 kHz-re is ndvelhetd lehet. Ezen potencidl pedig tovabbi kimagaslé és
egyediilallo lehetdséget biztositana az attoszekundumos impulzusok generalasara.
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31.
KEVERT ANYAGU NANORESZECSKEK ELOALLITASA ARANY ES
EZUST CELTARGYAK ERINTKEZESI VONALANAK ViZ ALATTI
ABLACIOJAVAL

Smausz Kolumban Tamas!, Kopniczky Judit?, Mile Edinal, Hopp Béla!
1Szegedi Tudomdnyegyetem, Fizikai Intézet, Optikai és Kvantumelektronikai Tanszék, Szeged

Bevezetés
A folyadék alatti 1ézeres ablaci6 (Pulsed Laser Ablation in Liquid, PLAL) egy viszonylag egyszer,
de sokoldalu technika, mely alkalmas nagy tisztasaghi fém nanorészecskék (NR-€k) eldallitasara.
Mivel vegyszereket jellemzden csak az utdlagos aggregacio csokkentésre hasznalnak, maga az eljaras
egy zO0ld technoldgianak tekinthetd. A részecskekeltés folyamata igen Osszetett. A fokuszalt
impulzuslézerrel besugarzott céltargybol egy surti plazmafelhd 1ép ki, mely a vele érintkezd
folyadékréteget felforralva egy kavitacids buborékot hoz 1étre. A gyorsan tagulé és hiilé plazmaban
beindul a nukledcid, az atomok nanorészecskékké allnak Ossze, melyek a kavitdcids buborék
osszeomlasakor a folyadékba keriilnek. A keletkez6 NR-¢k tulajdonségait a céltargy anyagi jellemzoi,
a lézer paraméterei €s az alkalmazott folyadék egyiittesen hatarozzak meg [1]. Az eljaras alkalmasnak
bizonyult kiilonbozo Osszetétell €s szerkezetli kompozit részecskék eldallitasra is, még olyan esetben
is, amikor eleve rosszul keveredd elemekrdl van sz6. Ilyen célra a szakirodalomban kiilonb6zo,
jellemzéen tobblépcsés PLAL modszert alkalmaztak [2]. A legkézenfekvébb séma, hogy eleve
fémotvozet [3] vagy kevert porbdl préselt [4] céltargyat alkalmaznak, melynek eredményeként
otvozet NR-¢k allithatok eld. Ugyancsak otvozet jellegli részecskék hozhatok 1étre ugy, hogy elészor
tiszta NR kolloidokat allitanak eld, majd ezek keverékét sugarozzak be 1ézerrel [5]. Egy mésik eljarés,
hogy valamely anyagbol 1étrehozott NR-ét tartalmazo folyadékban ablalnak egy masik céltargyat,
ilyenkor megfeleld kisérleti koriilmények kozott mag-héj szerkezeti NR-€k is létrehozhatok [6].
eldallitani [7,8], ugyanakkor jellegébdl adodoan a folyamat kihozatala meglehetdsen alacsony.
Kisérleteink célja egy olyan elrendezés alkalmazhatosaganak vizsgéalata volt, melyben két

« s ey

allitunk el6 nanorészecskéket. Az arany-eziist kompozit NR-éket eldszeretettel alkalmazzak pl.
feltileterdsitett Raman spektroszkopiaban [5,6] és gaz szenzorokban [9]. A PLAL alapu el6allitasi
modszer vizsgalataval és a keletkezett kolloidok analitikajaval tobb publikacioé is foglalkozik. A
fentebb emlitett eléallitasi modok koziil 532 nm és 1064 nm hulldmhosszu 1ézereket alkalmazva f6leg
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mag-héj struktiraja és dtvozet részecskéket.

Kisérletek Desvzitzi"é"
Arany ¢és eziist lemezeket egy V alaku vgjattal ellatott
mintatartoba helyeztiink (1. abra), a lemezek egymassal Kavitaciés
60°-0s szoget zartak be. A lemezeket az érintkezési vonal Rubote
mentén egy frekvenciakétszerezett Nd:Y AG impulzuslézer
(532 nm hulldmhossz, 6 ns impulzushossz) fokuszalt
nyalabjaval sugéaroztuk be, ilyen modon a két fémet
egyszerre ablalva a feliiletiikbdl kilép6 plazma keveredhet
¢és koz0s kavitacios buborékot hozhat 1étre. A véjat végei
nyitottak voltak, hogy a keletkezd NR-¢ék ne gytiljenek fel
nagy mennyiségben az ablacids zonadban. A mintartart6 egy
edényben volt elhelyezve, melybe 17 ml desztillalt vizet
toltottiink, a folyadék magassaga az ablacio helyén 15 mm

Nano-
észecskék

1. abra: V alaku céltargytarto vazlata
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volt. A lézernyaldbot egy lencsével az érintkezési vonalra fokuszaltuk ugy, hogy a lemezek sikjara
vonatkoztatott teriilet 1,1 mm X% 2,6 mm nagysagu elliptikus folt volt, az energiastiriséget 1,8-5,44
Jlcm? tartomanyon véltoztattuk, a mintanként alkalmazott impulzusszam 3600 volt. Ahhoz, hogy
kiilonbozd Osszetételti kolloid oldatot kapjunk, a 1ézer foltnak az érintkezési vonalra merdleges
eltolasaval valtoztattuk az Au:Ag feliiletaranyt. Profilométeres mélységméréssel kimutattuk, hogy a
kozepes értékli energiastiriségen ugyanakkora teriiletr6l az arany maratdsi sebessége haromszor
akkora, mint az eziisté, ez a nagy kiilonbség féleg a nagyon eltérd reflexios tényezokkel magyarazhato
(RAU ~ 0,715, RAg ~ 0,981)

Eredmények

UV-lathato spektroszkopiai mérések

A 2. é4bran lathatok a kiillonbozé Au:Ag feliileti
aranyokkal készitett kolloid oldatok fényképe, valamint |

a hozzajuk tartozo, kozvetleniil az eldallitasuk utan s Loy B H
felvett UV-Vis extinkcids spektrumok. Az ablald folt : Au

grafikusan szemlélteti. Minden feliiletarAnynal csak 398mm - pes 44 yiem?
egyetlen, széles csucs lathatdo a spktrumban, az arany
felillet 0-t6l 100%-i1g novelésével a cslcs helyzete
fokozatosan eltolodik a tiszta eziistre kapott 398 nm-r6l
az aranyra kapott 525 nm-ig. Egy korabbi szisztematikus
vizsgalatban kimutattak, hogy az Au:Ag kevert anyagu
nanorészecske kolloidok feliileti plazmon rezonancias
csucsa kozel linedrisan tolddik az anyagdsszetétel
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526 nm

Extinkcid (m.e.)

valamint az arany 3-szoros ablaciés rataja 300 400 500 600 700
megmagyarazza, hogy egyenld feliileti aranyok esetén az Hullamhossz (nm)
extinkcios csucs miért esik joval kozelebb az aranyéhoz.

Amennyiben a NR-ék nem kevert anyagtak lennének, a 2 4bra Kiilonbozo dsszetételii kolloid
spektrumban két, jol elkiilonilé csucs jelenne meg. A Oldatok fényképe, valamint a hozzdjuk
tovabbi, részletesebb vizsgalatok céljara a 2. abran tartozo extinkcios spektrumok.
zolddel jelolt feliilletaranyt alkalmaztuk, melynek

anyagosszetétele valdszinilisithetéen kozel esik az

Au:Ag=50:50 atomszazalékos aranyhoz. 544 Jlem?, 20Hz, 0.5mms, 3 min
Felmeriil a kérdés, hogy az 06tvozddés - = ~18J/em?, 20Hz, 0.5mms, 3 min
--5,44 Jlem? 1 Hz, 1 mm/s, 60 min

kozvetleniil a céltargyakbdl kilépd anyag keveredésének
eredménye, vagy a vizsgalt csucs a vizben lebegd, féleg
egyanyagu  részecskék  keverékének  ablacidja
kovetkeztében jon létre. Szemmel lathatd volt, hogy a
nanorészecskek a vajatbol kiaramlanak és ,,lefolynak™ a
mintatartd edény aljara, ugyanakkor az egymast kovetd
impulzusok feliiletileg atfednek, ami ndveli a mar lebegd

crer

Extinkcio (m.e.)

300 400 500 600 700
Hullamhossz (nm)

ellendrzésére az ismétlési frekvenciat 20 Hz-r61 1 Hz-re
csOkkentettiik, a pasztazasi sebességet pedig 0,5 mm/s-
rol 1 mm/s-ra noveltiik, az impulzusszam nem valtozott.
A két kolloid UV-Vis spektrumaban a cstcs helyzete
nem valtozott, csak az extinkcid nagysaga csokkent le a
masodik esetben (lasd 3. 4bra). Az energiasiirliség-
fliggést vizsgalva az 1,8 - 5,44 J/cm? tartomanyon, azt
figyeltiik meg, hogy a csticsok intenzitdsa csdkken, viszont a cstucsok helyzetében nem figyeltiink
meg jelentdsebb eltolodast (3. abra).

3. dbra Az ismétlési frekvencia és az
energiastiriiség hatdsa az extinkcios
spektrumra.
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Elektronmikroszkopos vizsgalatok

Ahhoz, hogy egy atfogobb képet kapjunk a részecskék mérettartomanyarol, pasztazo
elektronmikroszkopos (Scanning Electron Microscopy, SEM) felvételeket készitettiink a
kolloidokbol szilicium lapokra csepegtetett és megszaritott mintakrol. A 4. dbran lathatd, hogy mind
az egykomponensi, mind pedig a kevert anyagii NR-ék nagymértékben polidiszperzek, méretiik
jellemzden kisebb, mint 100 nm, azonban elvétve eléfordultak sokszaz nanométeres méretiiek is. A
kisebb részecskék aggregalodtak, hosszabban eldgaz6 lancokba rendezddtek.

......

10.0kV 13.7mm x100k SE(M) 500nm 10.0kV 13.8mm x100k SE(M)

4. abra. Szilicium lapra szaritott nanorészecskék SEM képei

A kisméretli részecskék méreteloszlasat transzmisszios elektronmikroszkoppal (Transmission
Electron Microscope, TEM) vizsgaltuk. A TEM racsokon tgyszintén lancszeri NR aggregatumok
voltak megfigyelhetok, melyekre - valdsziniileg a szaradas folyaman — csapadék rakoédott ki. Ezen
részecskék jellemzdéen 10-11 nm-nél kisebbek voltak, 0,5 nm-nél kisebb részecskék a felbontési
korlatok miatt nem voltak megfigyelhetok. A méreteloszlas az 5. abran lathat6, modusza 4 nm volt.
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5. dbra Nanorészecske aggregatumok TEM képe és a méreteloszldst abrazolo hisztogramm.

Az anyagosszetételt a SEM ¢és TEM késziilékekhez kapcsolt energiadiszperziv rontgen
spektroszkoppal vizsgaltuk (Energy-dispersive X-ray Spectroscopy, EDX). A nagyobb méretii
részecskek, melyek altalaban a céltargy megolvadésa révén keletkeznek, inkabb egykomponensiiek
voltak, de akadtak kevert anyaguak is (6. dbra). Ez valdszinlisiti azt, hogy az ablacié kovetkeztében
anyagatvitel torténik a két fém lemez kozott és egy kovetkezd impulzus mar egy némileg kevert
Osszetételll feliiletet ér. A kis mérettartomdnyon egykomponensii NR-ét csak elvétve talaltunk,
gyakorlatilag csak kevert dsszetételtieket talaltunk (6. abra). Kisebb részecskecsoportokra teriilet-
atlagolva az aranytartalom 50 +/- 5 % kortilinek adodott.
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Sample
MAG: 50000 x__HV: 20.0 KV WD: 16.1 mm

6. abra. Kevert anyagu nagyméretii
részecskek SEM-EDX (felso sor, 500 nm
méretskala) és kisméretii NR aggregatumok
TEM-EDX (also sor, 8 nm méretskala)

elemtérkeépe.

Kovetkeztetések

A kisérleteink kimutattdk, hogy két fém érintkezési vonalat impulzuslézerrel besugarozva, kevert
anyagu NR-¢k hozhatok 1étre. A részecskék dsszetétele valtozd, polidiszperz méreteloszlasu, ami pl.
SERS alkalmazas esetén eldonyos lehet. Az atlagos Osszetétel a besugarzott feliiletaranyok révén
hangolhat6. A tovabbiakban tervezziik megvizsgélni, hogy a lemezek altal bezart sz6g milyen moédon
befolyasolja a keletkezd részecskék tulajdonsagait.

Készonetnyilvanitas

A kisérletek finanszirozasdhoz hozzéjarult a Kulturalis és Innovacids Minisztérium Nemzeti Kutatasi,
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32.
TOBBFOTONOS ALLAPOTOK ELOALLITASA JELZETT
FOTONFORRASOK MULTIPLEXELESEVEL

Szilasi Balint Morgan'2, Mechler Matyas'2, Adam Péter!?2

'HUN-REN Wigner Fizikai Kutatokozpont, Szilardtestfizikai és Optikai Intézet, Budapest
2Pécesi T udomanyegyetem, Fizikai Intézet, Pécs

Tobb kvantumoptikai kisérlethez és kvantumtechnologiai alkalmazashoz sziikség van megbizhato
tobbfotonforrasra [1-3]. Az egyik kisérletileg megvaldsithato, tobbfotonos allapotok eldallitasara
alkalmas technika jelzett fotonforrasokon alapul, melyekben valamilyen nemlinearis optikai
folyamatban generalnak fotonparokat. A két modus egyikében, a ,,tétlen” moddusban adott szdmu
foton detektalasa fotonszamfeloldd detektor segitségével a megfeleld tobbfotonos allapot jelenlétét
jelzi a mésik, ,,jel” modusban [4— 7] Ezt a technikat sikeresen alkalmazték egyfoton- éllapotok
Térben multlplexelt egyfotonforrasok esetén szamos jelzett fotonforrast hasznalnak parhuzamosan
Az egyes forrasokban eldallitott fotonparok atlagos fotonszdma nak csokkentése és ezzel
parhuzamosan szamos forrds egyidejii haszndlata magas egyfotonvalosziniiséget €s alacsony
tobbfotonos hozzajarulést biztosit [8,9].

Jelen munkaban térben multiplexelt jelzett tobbfotonforrasok hasznalatat javasoljuk tobbfoton-
allapotok eldallitasara. A multiplexelt egyfotonforrasok leirasara kifejlesztett statisztikus elmélet
kiterjeszthetd multiplexelt tobbfotonforrasokra is, amelynek segitségével meghatarozhaté az
optimalis atlagos bemeneti fotonszam és a multiplexelt forrasok optimalis szama, amelyre a kimeneti
i-foton valdsziniiség maximalis [10—15]. A forrasok multiplexelésére minimum-alap, maximum-
logikaja, kimeneten bdvitett nem teljes bindrisfa-multiplexereket (OMAXV) hasznélunk, melyek
épitokovei aszimmetrikus bindris fotonrouterek [13]. Az egyfoton-allapotok keltésénél ez a
multiplexer bizonyult az egyik legjobbnak.

Térben multiplexelt tobbfotonforrasok esetén a multiplexelt egységekben fotonszamfeloldo detektort
hasznalva annak a Val(')szinﬁsége hogy a kimeneten j foton jelenik meg [9]:

p=(1-POw) s, +z (1-P@®)" sz)(Lu)p@)(z)vmz) (1)

Itt feltételeztiik, hogyha a kimenetet i fotonra szeretnénk optimalizalni, akkor a detektorok csak akkor
jeleznek, ha i fotont detektaltak. Az egyenletben a P (1) jeldli annak a valésziniiségét, hogy a
multiplexelt egységben [ fotonpar keletkezett, PP (i|1) azt a valésziniiséget jeloli, hogy az I fotonbdl
i fotont észlelt a detektor, P®)(i) pedig minden olyan esemény valdsziniisége, amikor i foton
detektalasa tortént, amely valészintiség P (1)-re Poisson-eloszlast feltételezve:

(o]

Pwm—E}@mmﬂWo—EXD%u—%rf

=i

l,—1

l!

(2)

ahol V;, a detektor hatasfok, A pedig az atlagos bemeneti fotonszam. Az (1) egyenletben megjelend
V,(j|1) tag annak a feltételes valosziniisége, hogy a multiplexer n-edik karjaban keletkezett [ fotonbol
J érkezik a kimenetre.

w0 = () wa - ®3)
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1. abra

ahol V, a teljes transzmisszios egyiitthato, ami azt irja le, hogy az n-edik karban egy adott foton
mekkora valoszintiséggel éri el a kimenetet. A V},-t leir6é formula multiplexer tipusra jellemzd és a V3,
V. és V. paraméterek fliggvénye. A V, egy altaldnos veszteségi paraméter, melyet V, = 0.98
érteklinek valasztottunk minden szamolas esetén. A V. és V; transzmisszios paraméterek pedig az
aszimmetrikus fotonrouter két bemenetéhez rendelt veszteséget irja le. A leirt statisztikus elmélettel
a multiplexelt tobbfotonforrdsok optimalizalhatok, azaz meghatarozhaté a multiplexelt egységek
optimalis szama (N,pc) és a multiplexelt egységekben generalt fotonparok optimalis atlagos szdma,
azaz az optimélis 4tlagos bemeneti fotonszam (A,p¢).

Az (1) egyenlet segitségével kiszamolhato adott elvart i-fotonallapot kimenet esetén a P; y elérhetd
i-foton valdszinliség a multiplexelt egységek N szaménak fliggvényében adott veszteségi
paraméterek mellett. Az 1(a) abran ezt a P; y(N) fiiggvényt mutatjuk be OMAXV multiplexeren
alapuld térben multiplexelt tobbfotonforrasok esetén kiilonbozé i kimeneti fotonszamokat
feltételezve a jelenleg elérhetd legkisebb veszteségek esetére, azaz Vp = 0.95 detektorhatasfok,
valamint a fotonrouterek V. = 0.99 és V, = 0.985 transzmisszios egyiitthatoi esetén. Az abran az
OMAXYV multiplexereken alapuld egyfotonforrasokhoz hasonléan lokalis minimumok figyelhetk
meg. Emellett a kimeneti fotonszamtol fiiggetleniil a gérbéknek van globalis maximuma, amely
P; max érték a maximalis i-foton valdsziniliség, és az az i-t6] fliggben a multiplexelt egységek mas és
mas N, optimalis értekénel talalhato. A globalis maximumok azért jelennek meg, mert az OMAXV
multiplexer veszteségei altalaban novekednek, vagyis a multiplexel€sbdl szarmazo elény egy Nopt
optimalis érték utdn csokken, mert a jelzett fotonok elvesznek a multiplexerben. Az 1(b) dbrén a
P; max Maximalis kétfoton-valosziniiséget abrazoljuk a fotonrouterek V. és V. transzmisszios
egylitthatoi fliggvényében Vp = 0.95 detektorhatasfok esetén. Lathatd, hogy a P, .x maximalis
kétfoton-valdsziniiség természetesen csokken a transzmisszids egyiitthatok csokkend értékeinél. Més
tobbfoton-allapotok eldallitasanal hasonld viselkedés figyelhetd meg.

Az 1. tablazatban az OMAXV multiplexeren alapulé multiplexelt tobbfotonforrasok (MMPS)
segitségével elérhetd P; .y maximalis i-foton-valosziniiségeket és a megfeleld optimalis
mennyiségeket, azaz a multiplexelt egységek N,y optimalis szamat, valamint a A, optimalis atlagos
bemeneti fotonszamokat mutatjuk be a fotonrouterek V. = 0.99 és V, = 0.985 transzmisszios
egylitthatoi, valamint a V, = 0.95 detektorhatasfok mellett. A P; nax €s Nope €rtekek az 1. dbra
gorbéinek megfeleld adatok. A tdblazatban Osszehasonlitasként feltiintettik a jelzett
tobbfotonforrasok (HMPS) P; ,.x maximalis i-foton-valoszintiségét V, = 0.95 detektorhatasfok
mellett. Lathatd, hogy multiplexelt tobbfotonforrasok segitségével szignifikdnsan magasabb
tobbfoton-valoszinliségek érhetdk el, mint egyetlen jelzett tobbfotonforrassal.
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1. tablazat

MMPS}. HMPSy, —0.95

P imax N opt Aopt P imax Aopt
0.913 39 0.249 | 0.238 1

0.808 77 0.614 | 0.134
0.714 77 1.35 0.09
0.634 78 2.34 | 0.067
0.566 80 3.51 | 0.052

G W N R~
Ul W N

A kovetkez6kben megvizsgaljuk a A,p optimalis atlagos bemeneti fotonszam, azaz a multiplexelt
egységekben generalt fotonparok optimalis atlagos szamanak viselkedését. Tehat a multiplexelt
egysegek Nop. optimalis szdama €s az atlagos bemeneti fotonszdm A,y optimalis €rteke mellett lesz
maximalis az adott P; ., i-foton-valoszinliség. A 2. abran OMAXYV tipusti multiplexeren alapulo
térben multiplexelt ketfotonforrasok esetén mutatjuk a A, optimalis atlagos bemeneti fotonszam
értékét a V. és V; transzmisszios egylitthatok fiiggvényeként V, = 0.95 detektorhatasfok mellett (2(a)
abra), illetve a V}, detektorhatasfok €s a szimmetrikus fotonroutert feltételezo V. = V; transzmisszios
egylitthatok fiiggvényeként (2(b) dbra). A 2(a) dbra mutatja, hogy a fotonrouterek transzmisszios
egyutthatdinak novelése a vizsgalt A,,. mennyiseg csokkenésehez vezet. Megjegyezziik, hogy ezzel
parhuzamosan a multiplexelt egységek N, optimalis szdma novekszik. A 2(b) abra viszont azt
mutatja, hogy a Vp noévelése magas V. =V, értékek esetén a Ao, ndvekedéséhez, mig V. =V,
alacsonyabb ertékei esetén Ay csokkenésehez vezet. Az ezen viselkedés mogott allo folyamatok
Osszetettsége miatt a multiplexelt kétfotonforrasok egy adott N szamu multiplexelt egységbdl allo és
ismert veszteségekkel jellemzett kisérleti megvalositdsa esetén az atlagos bemeneti fotonszam
optimalis értéke egyszerli megfontolasokbdl nem hatdrozhaté meg. Ehhez sziikség van a
korabbiakban leirt teljes statisztikus modell alkalmazasara.

Ebben a kdzleményben javasoltuk a korabban mar egyfoton-allapotok eldallitasahoz hasznalt térben
multiplexelt fotonforrasok alkalmazasat tobbfoton-allapotok generalasara. Ebben a rendszerben
jelzett tobbfotonforrasokat multiplexeliink, amelyekben fotonszamfeloldé detektorokkal lehet
kivalasztani az eldallitani kivant tobbfoton-allapotot. A rendszer elemzéséhez a minimum alapu,
maxi-
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2. dbra
mum logikaju kimeneten bévitett nem teljes binarisfa-multiplexert valasztottuk, amely az egyfoton-
allapotok keltésénél az egyik legjobbnak bizonyult. Egy teljes statisztikus modell alkalmazasaval

Aopt
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meghataroztuk adott veszteségi paraméterek mellett a multiplexelt egységek N,y optimalis szamat
¢s az atlagos bemeneti fotonszdm Aqp¢ optimalis értékét, amelynél a kimeneti i-foton valosziniiség
maximalis. Megmutattuk, hogy a javasolt séma segitségével akar n =5 fotonig is lehetséges
tobbfotonos allapotok eldallitasa jelentdsen magasabb tobbfoton-valoszintiségekkel, mint amekkorat
a nem multiplexelt jelzett tobbfoton-forrasokkal el lehet érni. Kétfotonforrds esetében részletesen
vizsgaltuk az atlagos bemeneti fotonszdm optimalis értékének viselkedését a veszteségi paraméterek
széles tartomanyara. Ennek a mennyiségnek helyes megvalasztasa feltétleniil sziikséges a kisérleti
megvalositas soran.
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33.
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1. Bevezetés

Az ultragyors optikai szallézercket vagy szalcsatolt ultragyors szilardtest 1ézereket széles korben
alkalmazzak a nemlinedris mikroszkdpiaban, mint példaul a kétfotonos gerjesztésii fluoreszcencia
(2PEF), a masodharmonikus keltés (SHG) vagy a koherens anti-Stokes Raman-szoras (CARS)
mikroszkdpiaban [1,2]. Ezeknek a 1ézereknek szamos specialis kovetelménynek kell megfelelnitik az
¢lettudomanyok teriiletén a Kisérleti kortilményektdl fiiggden: példaul jellemzden tobb kiilonbozo
fluoreszcens jelolésre ¢és ezek megfelelden hatékony (megfelelé hulldmhosszi) kétfotonos
gerjesztésére van sziikség a kiilonbozd szdvetkomponensek megkiilonboztetéséhez a képalkotas
soran, a jeloléshez hasznalt fluoroforok emisszios spektrumai lehetéleg minimalis mértékben fedjék
at egymast, az impulzus id6étartamat és az objektiv utani fokuszfolt atmérdjét is a legkisebbre kell
csokkenteni a legnagyobb nemlinearis hatds (maximalis fluoreszcencia, SHG vagy CARS jel), a
mintak minimalis héterhelése érdekében.

Egyes kisérletekben szabadon mozgo allatok agyanak in vivo képalkotasa sziikséges, ahol egy kis
méretli, konnyl, fejre szerelt pasztazé mikroszkopot [3] hasznalnak a képalkotashoz, amelyben az
ultragyors lézerimpulzusokat egy optikai szal juttatja a fokuszald optikaval ellatott pasztazo fejbe,
mig a kibocsatott fluoreszcenciat ugyanaz a két-kopenyt (ang. double clad) optikai szal gytijti 6ssze
és juttatja juttatja el az (APD vagy PMT) fotodetektor(ok)hoz. A gerjesztéshez hasznalt kozeli
infravoros 1ézerimpulzusokat és a visszafelé terjed6 fluoreszcencia jelet egy dikroikus tiikér (DM)
valasztja ketté a 1ézer és a szalbecsatolo kozott, ahol megfeleléen megtervezett 1ézerfény-blokkold
(LBF) és savatereszto-szlird (BPF) védi a detektorokat a visszaszort 1ézerfénytol.

Az ultragyors 1ézerimpulzusok szalon keresztiili tovabbitasa nem trivialis feladat az optikai szalakban
fellépo két f6 fizikai jelenség miatt: fényintenzitassal aranyos Kerr-nemlinearitas és a kromatikus
diszperzio (elektromagneses hulldmok kiilonb6z6 hullamhosszakon eltérd terjedési sebessége optikai
hullamvezetokben) miatt. EI6bbi pl. Onfazis-modulaci6 (SPM) forméjaban jelentkezik, ami a
1ézerspektrum kiszélesedését eredményezi.

A bioldgiai mintak alacsony héterhelése az in vivo képalkotas f6 kovetelménye, amely nagy
csucsintenzitasu (ultrardvid és/vagy alacsony ismétlési frekvenciaju) lézerimpulzusokat igényel a
kétfotonos gerjesztéshez. Sajnos minél rovidebb a lézerimpulzus, annal nagyobb a transzformacio-
limitalt spektralis savszélessége, ami a szal diszperzidjara vonatkozd egyre nagyobb érzékenységet
eredményez. Egy nemrégiben megépitett szalcsatolt Ti-zafir 1ézerliinkben [2] minimalizaltuk a
szaldiszperzi6 problémajat azaltal, hogy lézeriink impulzushosszat ~150 fs-r6l ~0,6 ps-ra noveltiik,
valamint a 1ézer ismétlési frekvencidjat ~80 MHz-r6l ~20 MHz-re csokkentettiik annak érdekében,
hogy kozel hasonl6 csticsintenzitasu impulzusokat kapjunk egy kézel ~2 m hosszu, lireges maggal és
megfeleld fotonikus tiltott savval rendelkez6 (HC-PBG) optikai szal (HC -800-2, NKT Photonics)
utan. A kereskedelmi forgalomban kaphato tireges magu PBG szalak (HC-800-2, HC-920, HC-1030)
savszélessége a kozép-hullamhosszuktol fliggben ~100 nm korili értékre korlatozodott korabbi
vizsgalataink [2] vizsgalataink soran.
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Egy fejre szerelt pasztazd mikroszkop rendszer esetében (ahol nincs hely a fent emlitett optikaknak
¢és detektoroknak) azonban tovadbbra is Ossze kell gyiijteni a lathatd tartomanyban detektalando
fluoreszcens fényt, igy az egyetlen lehetdség a kettds kopenyii, nagy moédusatméréji (LMA),
iivegmagt szalak hasznalata az ultragyors lézerimpulzusos lézerforrds és a pasztdzo fej kozotti
fényatvitelre. Egy ilyen szalban az optikai impulzusok csucsintenzitasat €s spektralis savszélességét
a nemlinearitds illetve a szal diszperzidja korlatozza, utdbbit alapvetéen a kvarciiveg anyagi
diszperzidja hatarozza meg.

Egy honapja megjelent konferencia cikkiinkben [4] bemutattuk egy, a szingapuri NTU egyetem
NOBIC képalkoto kozpontja részére nemrégiben kifejlesztett és megépitett, ~69 MHz-es, sub-ps-0s
Ti-zafir 1ézeriinket, amelynek fontosabb paramétereit (ismétlési frekvencia, impulzushossz) egy
olyan, dupla kopenyti, polarizacidtartd LMA optikai szalra optimalizaltunk (P-25/250DC-PM,
Thorlabs), amely megfelel egy egér- vagy patkanyfejre szerelhetd, pasztazd kétfoton mikroszkoppal
szemben tamasztott kovetelményeknek. Jelen cikkiinkben az ott bemutatott eredményeket foglaljuk
Ossze, illetve ismertetjiik a témahoz kapcsolodd jelenlegi munkankat. Az emlitett cikkben [4]
bemutatott 1ézer harom diszkrét hullamhossz tartomanyban, ~800 nm, ~920 nm és ~1000 nm koriil
iizemeltethetd, amelyet a 1ézer modusszinkronizalasra hasznalt telit6édd abszorbens tiikrok (SAM)
nagy reflexios savszélessége hataroz meg. A kovetkezékben bemutatunk egy szalcsatold egységet is,
amelyet kozvetleniil a lézer kimenetére, annak burkolatdra szereltiink fel, mint kiegészitd elemet.
Cikkiink végén targyaljuk a szalatviteli és kétfoton abszorpcids fluoreszcencia képalkotasos
méréseink eredményeit festett agyszeleteken, a szingaptri NTU NOBIC képalkotd kdzpontjaban
kifejlesztett mikroszkop rendszerrel, illetve bemutatjuk legtijabb tovabbi vonatkozo fejlesztéseinket.

2. Kisérleti elrendezés

Lézeriink felépitése és vezérlése hasonld a [2] hivatkozéasban leirtakhoz, azzal a 6 kiillonbséggel,
hogy Ilézeriinkbe nem tudtunk Herriot-cellat beépiteni a lézeriink ismétlési frekvenciajanak
csokkentése érdekében (lasd az 1. abrat). Ennek f6 oka az volt, hogy a ~20 MHz-es, szub-ps-0s, ~530
mW atlagos teljesitményii Ti:zafir 1ézer [2] fényimpulzusainak cstcsintenzitdsa kisérletileg az LMA
szal nemlinearis kiiszobértéke felett volt (a maximalis magatmérot a képalkotasi feltételek (pl. NA)
korlatoztak), ami az impulzusok jelentds spektralis kiszélesedését eredményezte az LMA szélban,
ami az optikai impulzusok spektralis savszélességét a kezdeti ~1-2 nm-es értékrdl 4-5 nm-re novelte,
a becsatolt teljesitménytdl fliggden. Nyilvanvald, hogy a spektralisan kiszélesedett optikai
impulzusok sokkal érzékenyebbé valtak a szal diszperzidjara, hasonléan a 80-150 fs-0s,
transzformacio-limitalt optikai impulzusokhoz. Kompromisszumként a 1ézer ismétlési frekvenciajat
~69 MHz-re allitottuk be, amelyet alapvetéen a 1ézerrezonator fizikai hossza hataroz meg. A 1ézer
rezonatoraban egy alacsony reflexids veszteségii, ultraszélessavu GTI diszperziokompenzal6 eszkoz
biztositotta a -20.000 fs? és -40.000 fs? kozott allithatd negativ 0sszdiszperzidt, amely lehetove tette
szamunkra, hogy az impulzus idStartamat ~0,5 ps és ~1 ps kozotti tartomanyban valtoztassuk [5]. A
moduscsatolashoz hasznalt SAM eszko6ztol fiiggden a 1ézer atlagosan ~530 mW (795 nm-en ), ~340
mW (920 nm-en) és 160 mW (995 nm-en) teljesitményt szolgaltatott, amely értékeket kozvetleniil a
1ézer nyitotiikre utan mértiink. A GTI eszkoz vezérléséhez a kimeneti teljesitmény koriilbeliil ~20%-
at hasznaltuk fel egy vékony BBO kristalyban torténd SHG jel el6allitasara [5].
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1. abra: Szdlcsatolt, sub-ps-0s Ti-zafir lézer [4]. Ti-zafir kristdly (uthossz: PL = 4 mm), BRF:
kettostoro sziird a hullamhossz stabilizaldasara és hangoldasara, UBCM: ultraszélessavi, csorpolt
tiikrok, GTI: piezo-vezérelt Gires—Tournois interferométer diszperziokompenzalasra [5], SAM:
telitodo abszorbenes tiikrok (SAM 800, SAM 920 és SAM 1000) ugyanazon réz hiitélapra szerelve.
OC: nyitotiikor, L1, L2: fokuszalo lencsék, SHG: masodharmonikus kelto egység a lézer
szabalyozasahoz és ,, kétfotonos” mikroszkop referenciajel biztositasahoz, BS: R~ 20%-0S
nyalabosztok, HWP/POL: teljesitményszabadlyozas, LMA: 2 m hosszu, nagy modusatmérdjii optikai
szal FC/PC csatlakozokkal [4].
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A fentiekben bemutatott (¢s az R&D Ultrafast Lasers Kft altal legyartott) hangolhat6 Ti:zafir 1ézert
fluoreszcens jelolokkel megfestett, fixalt egér-agyszeletek mérésére hasznaltuk egy, a NTU NOBIC
Imaging Center altal kifejlesztett pasztazd kétfoton-abszorpcids fluoreszcencia mikroszkoppal. A
lézerimpulzusok id6beli hosszat a szalkimenetnél mértiik egy autokorrelator (APE pulseCheck NX,
Berlin, Németorszag) segitségével, miel6tt a lézernyalabot a mikroszkopba kiildtiik volna. A
kétfotonos mikroszkop specifikacidja megtalalhatd a nemrégiben megjelent [6] hivatkozasban.

3. Eredmények [4]

Az eloz6 szakaszban leirt kisérleti elrendezéssel fluoreszcens jelolokkel ellatott, fixalt egér
agyszeletekrdl képeket készitettiink. Az alkalmazott Ti-zafir 1ézer impulzusszélességét koriilbeliil
495 fs, 550 fs és 590 fs érteékeknek meértik a 800 nm, 920 nm és 1000 nm reprezentativ
hullamhosszakon (lasd 2. abra a, c, e). A szalcsatolt 1ézer kimenetén mért atlagos teljesitmény rendre
74 mW, 65 mW ¢és 40 mW volt. Kétfotonos mikroszkopunk fényateresztoképessége kozel 50%,
ennek megfelelden az objektiv sikjadban mért maximalis teljesitmény ~37 mW, ~30 mW és ~20 mW
volt a hdrom kiilonb6z6 hullamhosszon. A 2. abra (b, d, ) mutatja a kétfotonos fluoreszcencia
képeket (512 x 512 pixel felbontassal), 3,2 ps-ra allitott pixel expozicidés idovel. A neuronok
(gCAMPG-tal jelolve, 2b. és d. abra) és az asztrocitak (GFAP-ra AF594-gyel festve, 2f. abra)
egyértelmiien beazonosithatoak a képeken.

a 1 Tunable laser 800 nm (FWHM = 0.495 ps) C Tunable laser 920 nm (FWHM = 0.55 ps| e Tunable laser 1000 nm (FWHM = 0.59 ps)
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2. abra: Fluoreszcens jeloléssel ellatott, fixalt egéragy-szeletekrél NTU NOBIC 2PEF
mikroszkoppal készitett képek.
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4. Tovabblépési lehetoségek

A nemrégiben kifejlesztett, és piacon tavaly november ota elérhetd, 0.n. anti-rezonans szerkezett,
légmagos optikai szalak [7] lehetdvé teszik, hogy egyetlen optikai szal alkalmazasaval (!) a
fentiekben bemutatott, harom hulldmhossz tartomanyban (~800 nm, ~920 nm és ~1000 nm kérnyékén
mukodo), szalcsatolt, szub-ps-os lézeriink impulzusainak energidjat az ismétlési frekvencia
csokkentésével [2] tobbszordsére emeljiik anélkiil, hogy az optikai szalban nemlinearis hatasoktol
kellene félniink, aminek kovetkeztében hasonld mértékben ndvelni tudjuk a detektalt fluoreszcencia
jel nagysagat, a mikroszkop jel-zaj (S/N) viszonyat. Jelenleg laborjainkban ilyen antirezondns optikai
szalak tesztelése folyik egy ~20 MHz-es ismétlési frekvenciaja [2], de mar mindharom emlitett
hullamhossz tartomanyban miikddd szub-ps-0s Ti-zafir 1ézerrel, nemlinearis mikroendoszkopias és
kvantummikroszkopiai alkalmazasokhoz.
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We live in the era of the second quantum revolution [1], where one tries to engineer quantum systems
to one’s advantage, that is, to outperform what is achievable within the framework of classical
physics. In other words, one tries to make technologies out of quantum phenomena. Nowadays, the
most prominent branches of quantum technologies are, for instance, quantum computing [2], quantum
communication [3], and quantum metrology [4, 5]. In quantum metrology, the main goal is to measure
a small phase parameter, 6, with the highest possible precision. For instance, this 6 could be the phase
difference between the two arms of a Mach-Zehnder interferometer. The more precisely 6 can be
measured, the more accurately the associated physical quantity (e.g., magnetic field strength,
temperature, or time) can be determined. The typical process in quantum metrology is as follows. An
initial quantum state o is prepared in an experiment, which is then evolved in time by the system's
Hamiltonian operator H in such a way, that the phase parameter 6 becomes encoded into the output
state o(H,6). Subsequently, the output state is measured, and the small parameter & is estimated via
the measurement results. The aim is to achieve the smallest possible uncertainty A8 of the phase
parameter. This process is illustrated in Figure 1.

The error (variance) of this estimation cannot be smaller than the inverse of the so-called quantum
Fisher information Fy [0, H], that is, we have that
2 >
(46)* = Folo, H1"
where o is the initial state and H is the system's Hamiltonian operator. It is evident that the larger the
value of Fj, the smaller the error that can be achieved, and thus, the better the metrological
performance of the state.

It is known [4,5] that if the initial N-partite state  is not entangled, then F;, = N provides the

highest achievable accuracy, which is the so-called 'shot-noise' limit, corresponding to (A8)?= 1/N.
This is the highest accuracy achievable within the framework of classical physics. When the initial
state g is entangled, then Fj, = NZ can be achieved, leading to (A8)? > 1/N2, which is a significant
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improvement when the number of particles N is large. This is the so-called Heisenberg limit, which
is the best accuracy achievable within the framework of quantum mechanics.

Preparation

Dynamics Measurement

o(H,0) Ded 6+ 0o

N i o

Figure 1: The general process of quantum metrology. The Mach-Zehnder interferometer (below) as
a specific implementation, where the goal is to measure the phase difference 9 between its two
arms. The estimated value of the @ parameter is 8, and its standard deviation (error) is A6.

If an initial state o can achieve an accuracy better than the 'shot-noise' limit with a certain Hamiltonian
operator, then the state is considered metrologically useful. In such cases, we have quantum advantage
for metrology. That is, quantum mechanical effects are exploited to achieve higher accuracy than
what is possible with any conventional, classical (separable) system, where quantum mechanical
effects (entanglement) do not play a role. This means that a quantum state is metrologically useful if
it has a higher quantum Fisher information value than any separable state. The maximal usefulness
can only be achieved by quantum states containing the highest form of entanglement, which is called
genuine multipartite entanglement (GME).

It is known that entanglement is a necessary condition for metrological usefulness, but not all
entangled states are useful for metrology [6]. In [7], we introduced a simple method to enhance the
metrological performance of these non-useful noisy entangled states by utilizing multiple copies of
the state. Or in other words, to "activate" their potential to be useful for some metrological task. This
is important since the optimal states for metrology (strongly entangled pure states) are very fragile,
even small noise can result in the loss of their metrological usefulness. This can be problematic as
usually the preparation of the state is not perfect.

With our proposed scheme, we can identify a broad class of practically important states that possess
metrologically useful GME in the case of several copies, even though in the single copy case these
states can be non-useful, i.e., not more useful than separable states. Thus, we essentially activate
quantum metrologically useful GME. Moreover, the maximal metrological usefulness is reached
exponentially fast with the number of copies and the necessary measurements are just simple
correlation observables. We also provide examples of states not living in the above mentioned class
that improve their usefulness (such as noisy GHZ and W states). Our scheme can also be used to
protect certain quantum states against certain types of errors without the use of full-fledged quantum
error correction techniques.
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Az atomok erds lézerimpulzusokkal vald kdlcsonhatdsa soran az ionizacid mellett masodlagos
folyamatok is végbe mennek. Ezek Iehetnek kiilonb6z6 iddpillanatokban kibocsatott
hullamcsomagok kozotti, azaz idébeli interferencia [1], valamint az egyszerre kibocsatott, de
kiilonbozo térbeli utat kovetd hullamcsomagok kozotti, ugynevezett térbei interferencia [2]. A térbeli
interferencia altal a szabad elektronok impulzuseloszlasaban 1étrehozott mintazatok a visszamaradt
ionok hologramjaként értelmezhetdk.

Korabbi publikacidinkban [3, 4] részletesen tanulmdnyoztuk hogyan keletkezik a fotoelektron
hologram, illetve hogyan befolyasoljak a 1ézer pulzus paraméterei és a céltargy atomfajtija. Egy
hullamfiiggvény szabal6 eljaras segitségével vizsgaltuk a kiilonb6zd tipust interferencia mintak

crer

megoldésa soran.

Jelen munkankban egy eltérd stratégidt kovetiink, melyben egy tobbimpulzusos elrendezést
alkalmazunk [5]. A kontinuum hullamcsomagokat attoszekundumos 1ézerimpulzusok hozzak létre,
mig trajektoridjukat egy néhany-ciklust infravords impulzus vezérli.
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36.
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A plazmonikus nanostrukturak kétféle cirkularis polarizacioji gerjesztésre adott eltérd valasza
(cirkularis dikroizmus) kiemelkedd lehetdségeket kinal példaul a kiralis fény—anyag kdlcsonhatasok
szabalyozasaban, illetve a nanofotonika [1] €s a kvantumoptika teriiletén. Ez a jelenség nem csupan

s

fény segitségével miikodod, ugynevezett optikai kapcsolok megvaldsitasara is [2].

Kutatasunk soran olyan arany nanorudakbol 4ll6 dimereket terveztiink, amelyek kozeltér-eloszlasa
kivételesen nagy kontrasztot mutat balra- és jobbra cirkuldrisan polarizalt fény hatasara, amely mar
Oonmagaban is a kirdlis fény—anyag kdlcsonhatasok szelektiv erdsitésére utal.

A kozeltérbeli optikai eloszlasok részletes feltérképezésére pasztazod optikai kozeltérmikroszkopot
(SNOM - Scanning Near-field Optical Microscopy) alkalmaztunk, amely lehetové tette a
plazmonikus nanorészecske dimerek kozelterének nagy térbeli felbontasu vizsgalatat. Méréseink
soran kimutattuk, hogy a gerjeszt6 fény polarizacidjatdl fiiggden ugyanazon nanostruktiran a nagy
térerdsséggel jellemezhetd pontok alacsony térerdsségiivé valhatnak, ami a lokalis plazmonikus
valasz polarizacio-fliggd irdnyitdsanak lehet6ségét demonstralja. Emellett azonositani tudtuk a
nanorészecske dimereket jellemzd sajatmodusok gerjesztését, és azok kiilonallé hozzajaruldsat a
teljes plazmonikus kiralis optikai valaszhoz [3].

Eredményeink hozzajarulnak a kiralis fény altal vezérelt, célzott nanofotonikus eszkozok
tervezéséhez, példaul olyan szenzorokhoz, optikai logikai elemekhez vagy kvantum-informacios
rendszerekhez, ahol a polarizacios szelektivitds €és az iranyitott energiadtvitel kulcsfontossag
szerepet jatszanak.

Felhasznalt irodalom
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37.
AZ ELI-ALPS SYLOS3 LEZERREN]?SZERE ES "ON-TARGET" MERT
PARAMETEREI

Szaboles Toth!, Indranuj Dey?, Mojtaba Shirozhan?, Sudipta Mondal, Balazs Kovalovszki?,
Janos Csontos?, Prabhash P. Geethal, Laszlo Téthlr, Tamas Somoskéil, Istvan Doral, Daniel
Abt!, Subhendu Kahaly!, Adam Borzsonyi'

L ELI ALPS Lézeres Kutatéintézet, Szeged

Bevezetés

A SYLOS 3 egy ¢élvonalbeli 1ézerrendszer az ELI-ALPS kutatokozpontban, amely 120 mJ energidju,
kevesebb mint 8 fs idétartamu, valamint CEP (Carrier Envelope Phase) stabilitasu impulzusokat allit
elé 1 kHz ismétlési frekvenciaval.
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1. abra: A SYLOS 3 lézerrendszer sematikus elrendezése.

A rendszer kiinduldpontjat egy Yb:KGW oszcillator adja, amelynek femtoszekundumos seed
impulzusait egy nyaldbosztdo két f6 agra valasztja szét (1. abra). A ,,Frontend” 4gban optikai
paramterikus erdsités (OPA), kiilonbségi-frekvencia keltés (DFG), fehérfény keltés (WLG), valamint
kettd BBO kristallyal megvalosulé nemkollineéris optikai parametrikus erdsités (NOPA) torténik,
ahol az erdsitéshez sziikséges pumpaimpulzus a seed impulzus frekvenciakétszerezettje. Ezek
eredményeképpen szélessavu (~700-1100 nm), CEP-stabil seed impulzust kapunk.

A rendszer masik {0 4gan egy 1 kHz ismétlési frekvencidja, Nd:YAG diddalézer-pumpalt erdsitdkbol
allé pikoszekundumos pumpa lézer taldlhatd, amelyben méasodharmonikus-keltés révén hét kiilonallo
532 nm-es pumpanyalab keletkezik, 4 mJ-t6l egészen 150 mJ energidig.

A ,,Frontend”-bdl kilépd seed impulzust egy racsprizma-nytjté (Grism stretcher) és egy akuszto-
optikai programozhat6 diszperzios sziiré (AOPDF) nyujtja meg, majd hét, BBO kristalyt tartalmazo
nemkollinedris optikai parametrikus csorpolt impulzuserdsitdé (NOPCPA) erdsiti tovabb a
pikoszekundumos pumpa lézerbdl érkezd pumpanyaldbok segitségével.
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Az erésitett impulzusok idétartaméanak femtoszekundumos tartoméanyba torténd elékompresszidja
iiveg tombok, illetve négy par csorpolt tikor alkalmazéasaval torténik, mikozben a hullamfront-
korrekcidt egy deformalhato tiikor (DM) végzi.

A rendszer kimenetén, a nyalab egy része mintavételezéssel a diagnosztikai agba keriil, ahol mérhetd
az impulzusenergia, a spektrum, az impulzushossz és a CEP-stabilitas. A fobb kimeneti paramétereket
az 1. tablazat foglalja 6ssze.

Paraméter Garantalt érték Maximalis (Best Hangolasi tartomany
effort) érték

Csucsteljesitmény 13TW >15TW 25-15TW

Impulzusenergia 104 mJ >120 mJ 20 mJ-t6l a maximalis
értékig

Nyalabprofil Szuper-Gauss Szuper-Gauss Nem hangolhato

Impulzushossz 9fs <8 fs 8 —200 fs

Ismétlési frekvencia 1 kHz 1 kHz Frekvenciaosztas
kérhetd

CEP-stabilitas <250 mrad <200 mrad Beallithato: 0 — 2n

Energia stabilitas <1,0% <0,7 % Nem hangolhato

Eldimpulzus  idébeli | >10° 10° Nem hangolhato

kontrasztja

Strehl ardny >0,75 >0,8 Nem hangolhato

Kozponti hullamhossz | 825 nm 825 nm Nem hangolhato

Nyalabatméré FWHM | 60 mm 60 mm Nem hangolhato

Tiszta apertira 100 mm 100 mm Nem hangolhato

1. tablazat: A SYLOS 3 lézerrendszer kimeneti paraméterei

Az eléallitott impulzusok vakuumkamrakon keresztiil 6t kiilonbozd célteriiletre iranyithatok, ahol
kiilonféle alkalmazasokra — példaul magas harmonikus generdldsira gaz- és szilardtestekben,
elektrongyorsitasra, illetve proton- és neutronkeltésre — hasznalhatok fel. Mindegyik nyaldbvonal
sajat csorpolt tiikros kompresszorral rendelkezik a végsé impulzuskompresszié érdekében, valamint
egy deformalhat¢ tiikorrel, amely a fokuszfolt optimalis beallitasat teszi lehetove.

A kisérletek eredményeinek értelmezéséhez és optimalizacidjahoz elengedhetetlen az impulzus
paramétereinek karakterizalasa a céltargy kozelében, ahol a fény-anyag kolcsonhatasok zajlanak.
Ennek érdekében nemrég egy f-to-2f interferométert épitettiink fel az egyik kisérleti teriilet mellett,
amely segitésével az impulzusok CEP zajat ,,on-target” tudjuk optimalizalni. A tovabbiakban
bemutatjuk a SYLOS 3 impulzusok ,,on target” karakterizaciojat az SHHG (Surface High Harmonic
Generation) nyaldbvonal mentén végzett vizsgalataink soran.[1]

Modszerek és eredmények

Az el6kompressziot kovetden a végsd impulzuskompresszio, a Fourier-hatar elérése érdekében, négy
par csorpolt tiikdrrel valdésul meg az SHHG nyaldbvonalon.[1] Ezt kdvetden egy deformalhatd
tilkorrel kompenzaljuk a nyaldbtranszport altal bevezetett aberracidkat. Az impulzus iddbeli
karakterizaciojat — a nyalab mintavételezése utan — vakuumkompatibilis D-scan rendszerrel
végezziik, amelynek eredményei a 2. dbran lathatok. Az adatok kiértékelése alapjan a kompresszalt
impulzus id6beli hossza 7,3 fs, mig a Fourier-limitalt impulzushossz 7,13 fs volt.
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2. abra: Impulzushossz mérés eredménye vakuumkompatiblis D-scan berendezéssel. Mért (a) és
kiértékelt (b) D-scan nyomvonalak. Meért (kék) és kiértékelt (narancs) spektrumok, és spektralis fazis
(fekete) (c). Kiértékelt (kék) és Fourier-limitalt (narancs) idébeli impulzus-alakok (d).

Az ultrarovid impulzusokat egy holey-mirror segitségével osztjuk pumpa €s proba agakba. A lyukon
athalado proba impulzust egy R:T=10:90 nyalabosztdval tovabb mintavételezve, az §sszenergia 10%-
at vezetjiik az f-to-2f interferométerbe CEP-mérés céljabol.

Az f-t0-2f interferométer elrendezése egy —2 m gorbiileti sugara tiikorbol, két 500 um vastagsaga
omlesztett kvarc lemezbdl, egy 50 pm vastagsagu 1. tipusut BBO kristalybdl, egy Glan polarizatorbol,
egy rovidhullam-ateresztd sziirobdl és egy FRINGEEZZ (Fastlite) single-shot spektrométerbdl
tevodik Ossze. Az egyik kvarc lemezt egy transzlacids eltolora helyeztiik, amely lehetové teszi a
csucsintenzitds finomhangolésat, illetve spektralisan szélesitett impulzusok eldallitdsat 500 nm és
1400 nm kozott. A BBO kristallyal a szélessava impulzus 1030 nm-es komponensébdl
masodharmonikust keltiink, amely interferal a Glan polarizator utani 515 nm-es komponenssel. A
BBO kristaly el6tti méasodik kvarc lemez ndveli az interferenciasavok siliriségét a spektrométer
szamara. A BBO kristalyt kovetéen a nyaldb kilép a vakuumkamrabol és a spektrométerbe
fokuszaljuk.

Ez a rendszer lehetdve teszi a CEP valos idejli mérését, valamint az aktiv visszacsatolast a kisérletek
soran. A CEP-zaj mérésnek egy tipikus eredményét a 3(a) abra szemlélteti. Aktiv visszacsatolas
mellett a CEP-zaj hosszl tavi szorasa 159 mrad értéket ért el.
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3. abra: ,,On-target” CEP-stabiltds aktiv visszacsatolassal (a), impulzuskontraszt (b), és far-field
intenzitasteloszlds a kolcsonhatdsi pontndl
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Az impulzuskontrasztot a deformalhat6 tiikkor utan, egy ékkel mintavételezett nyalabbal mérjiik. A
nyalabméretet egy leképezd teleszkoppal csokkentjiik, majd a nyalabot kivezetve a vakuumkamrabol
egy harmadrendl keresztkorreldtorba (Tundra) irdnyitjuk. Az idébeli kontrasztmérés eredményét a
3(b) abra mutatja, £20 ps-os ablakban a fécstcs koriil.

A fokuszfoltot az off-axis parabolat kovetden egy objektivvel nagyitjuk és leképezziik a
vakuumkamran kiviili mérésre. A far-field intezitaseloszlasat a 3(c) dbra szemlélteti. A fokuszfolt
felértékszelessége a vizszintes iranyban 2,18 pum, fiiggdleges irdnyban 2,46 pum. A mért impulzus-
alak, a far-field eloszlas és a nyaldbtranszport 70%-0S transzmisszios tényezdjének
figyelembevételével a kolcsonhatasi pontnal a csucsintenzitas meghaladja a 8 x 10° W/cm? értéket.

Konkluzio

A felépitett f-to-2f interferométer segitségével ,,on-target” modon sikeriilt mérni és aktiv
visszacsatolassal hossza tavon 160 mrad alatti értékre stabilizalni a CEP-zajt. Emellett a diagnosztikai
elrendezés lehetdvé tette az impulzus idébeli kontrasztjanak ,,on-target” karakterizaciojat is, amely
hasznos informaciéval szolgal a kisérleti eredmények értelmezéséhez.

Felhasznalt irodalom

[1] M. Shirozhan et al, "High-Repetition-Rate Attosecond Extreme Ultraviolet Beamlines at ELI
ALPS for Studying Ultrafast Phenomena,” Ultrafast Science, 4, 0067 (2024).
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38.
ANOMALOUS NONLINEAR COMPTON SCATTERING
IN THE X-RAY REGIME

Sandor Varré!
1ELI ALPS Laser Research Institute, Szeged

The nonlinear Compton scattering has been one of the most thoroughly analysed strong-field
phenomenon, whose study started already immediately after the invention of the laser [1-2]. On the
other hand, by now, there have been only few direct measurements of high-harmonic generation by
free electrons. Recently the second harmonic of X-ray radiation (of incoming photon energy around
10 keV) has been observed in Compton scattering of a high-power free-electron laser beam (of about
10E21 W/cm2 intensity) impinging on beryllium targets [3-4]. An unexpectedly large red-shift (of
almost 2 keV) of this spectral component has been observed, in addition to the expected Compton
shift (700 eV). This anomaly cannot be explained by assuming the known possible causes like the
well-known intensity-dependent frequency shift (because the intensity parameter is 6x10E-3 in the
experiment), the quasi-free property of the electron, or thermal effects. In the present contribution,
first we shall review the main features of this anomaly and some attempts for its interpretation. Then,
we outline our possible interpretation, relying on the concept of dressed radiation associated to the
electron, which may be termed as a sort of escort field of massive photons [5]. In the case of electrons
the general formula for the dressing by an arbitrary charged particle [5] yields the invariant mass
9.2632 keV/c2 for such an escort field, which is about 55 times smaller than the electron mass.
According to our earlier work on the Dirac electron in a plasma environment [6], the intensity
parameter of the electron embedded in a massive photon field should be increased by this same factor,
in comparison with the vacuum value. On the basis of this consideration we show that the excess
contribution to the red-shift in X-ray Compton scattering can be substantially larger than the one
coming out from the usual VVolkov description, and this gives a possible explaination of the measured
anomaly.
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39.
ULTRAFAST DYNAMICS IN REAL AND MOMENTUM SPACE
DISCLOSED BY THE NANOESCA AT ELI ALPS
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Budail, Zsuzsanna Papat, L. Toth!, Zsuzsanna Marton’, F. Blodorn3, F. Simperl3, A. Imani?,

P. Carpeggiani®, Zoltan Filus!, Timea Grész!, C. Biswas!, Balazs Major?, Péter Jojart®, Imre

Seres!, Barnabas Gilicze!, Zsolt Bengery?, Laszl6 Ovaril, W. S. M. Werner3, A. Bellissimo?,
Péter Dombi'?

1ELI ALPS Laser Research Institute, Szeged
2HUN-REN Wigner Research Centre for Physics, Budapest, Hungary
3Vienna University of Technology, Vienna, Austria

The NanoESCA endstation is a state-of-the-art, powerful tool to study the electronic structure of
surfaces and the condensed phase. We demonstrate the versatility of a novel design photoelectron
microscope, combined with an imaging energy filter, for momentum-resolved photoelectron
detection. Together with a time-resolved imaging detector, it is possible to combine spatial,
momentum, energy, and time resolution of photoelectrons within the same instrument. The
NanoESCA is designed to work with various excitation sources, including internal VUV-, few-cycle
CEP stable laser oscillator and XUV-IR laser sources. Our focus is to reveal surface dynamics,
including ultrafast processes in topological insulators, ultrafast magnetism, electron transfer
processes, plasmonic responses and band structure evolution. In this work, we present the results of
two user campaigns conducted at the ELI-ALPS in Szeged, Hungary.

I. Previous studies demonstrated that the nanoplasmonic field enhancement is measurable by ultrafast
photoemission [1-3]. We used the NanoESCA endstation to reveal the dynamics of few-cycle
plasmon oscillations with nanometre-scale lateral resolution. Bowtie-shaped gold nanostructures in
different geometries (Fig.1a; prepared by electron beam lithography on ITO-covered fused silica
substrate) were excited by few-cycle, CEP-stable laser pulses (central wavelength of 830 nm, pulse
duration of 6.7 fs). The time evolution of the localised plasmon field was studied in a pump-probe
arrangement by recording photoelectron autocorrelation traces (Fig.1b).
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Figure 1. a) SEM image of a given bowtie and b) its photoelectron autocorrelation trace

The duration of the recorded photoelectron autocorrelation signals was found to be in the range of 7—
13 fs. Decreasing values were observed as the bowtie gap size decreased. Reducing the distance
between two adjacent triangles changes the dimer's characteristics from weakly coupled to strongly
coupled plasmonic dimers. We demonstrated that modifying the coupling strength alters the spectral
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and temporal responses of these structures. Depending on the coupling strength, few-cycle plasmon
oscillations can be observed in the bowtie gap (<7 fs).

Il. We investigated the direct photoemission delay times of different optical transitions — from the
valence band to the conduction band in graphite(0001), are affected by the light-polarisation direction
across the complete 1st Brillouin zone in the user project in collaboration with Vienna University of
Technology. The NanoESCA endstation was used in its momentum microscopy mode. The graphite
(0001) sample was irradiated by attosecond pulse trains as the pump and NIR fs pulses as the probe
provided by the HR Condensed Beamline. The measurement technique was the well-known
RABBITT (Reconstruction of Attosecond Beating By Interference of Two-photon transitions)
scheme, also highlighted by the 2023 Nobel Prize in Physics. This was the first time worldwide that
photoemission from a solid sample was analysed with attosecond time resolution and momentum
resolution, mapping the whole Brillouin zone. Fig. 2 shows the periodic oscillation at the selected M
points in the acquired momentum space images, with the expected RABBITT period (half of the laser
period: 1.718 fs).
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Figure 2. Periodic oscillation at the selected M points in the acquired momentum space images
with the expected RABBITT period
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40.
HUTOKOZEGEK SZIVARGASANAK DETEKTALASARA ALKALMAS
FOTOAKUSZTIKUS MUSZER FEJLESZTESE

Végh Pannal, Molnar Bence!, Ailer Piroskal?, Bozéki Zoltan?, Huszar Helgal?

! Szegedi Tudomdanyegyetem, Fizikai Intézet, Optikai és Kvantumelektronikai Tanszék, Szeged
2HUN-REN-SZTE Fotoakusztikus Kornyezetifolyamat-megfigyelési Kutatécsoport, Szeged
3Szegedi Tudomanyegyetem Interdiszciplinaris Kutatdsfejlesztési és Innovdcios Kivalosagi

Kozpontja

A hitdkozegek szivargasanak detektaldsa napjainkban szamos iparagban (tobbek kozott az
autdiparban és a hitdiparban) alapvetd feladat, kiilonosen a nagy hiitdkozeg-toltettel (>3 kg)
rendelkezd rendszerek esetében, ahol a szivargdsmentesség rendszeres ellendrzése jogszabalyi
kotelezettség. Az ilyen rendszerek vizsgalatdhoz olyan mérdeszkozok sziikségesek, amelyek képesek
az eloirdsok szerinti, legfeljebb 5 g/év szivargdsi rata megbizhaté kimutatdsira. Az elmult
¢vtizedekben a klormentes halogénezett szénhidrogének (HFC-k) alkalmazasa jelentdsen
megnovekedett, elsésorban az 1987-es Montreali JegyzOkonyv nyomén, amely korldtozta az
6zonkarosité halogénezett szénhidrogének (CFC) és részlegesen halogénezett szénhidrogének
(HCFC) hasznalatat [1]. Bar a HFC-k 6zonlebont6 potencidlja (ODP) nulla, azaz nem kéarositjdk az
ozonréteget, globalis felmelegedési potencialjuk (GWP) kozepes vagy magas, igy alkalmazasuk csak
ideiglenes, kompromisszumos megoldasként értékelhetd [2]. A szabalyozasi kornyezet szigorodasa
még inkabb indokoltta teszi a hlitdkdzeg-szivargasok hatékony és szelektiv detektalasara alkalmas
korszerli muszerek fejlesztését. A cél egy kompakt, fotoakusztikus elven miikk6dé hordozhatd
meghatarozasara. Az 1j eszkoz lehetdvé teszi, hogy a hiitéstechnikai szakemberek gyorsabban,
egyszerlibben és megbizhatobban azonosithassak a szivargasi pontokat, elérelépést kinalva a jelenleg
kereskedelmi forgalomban elérhetd technoldgidkhoz képest. A kifejlesztett fotoakusztikus miszer
nagy érzékenységgel rendelkezik, képes akar 1,2 g/év szivargasi rata kimutatasara is [3].

Fotoakusztikus kamra
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1. abra: A fotoakusztikus jelkeltés folyamata
Komplex gazosszetételli mintak elemzése soran kiemelten fontos a szelektivitas biztositasa, amelyhez
elengedhetetlen a keresztérzékenységi hatasok figyelembevétele. A kiilonb6zé komponensek (mint

példaul a vizgdz, szén-dioxid, ammonia, metan, illetve mas jelen 1év6 hiitdkdzegek) elnyelési vonalai
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spektralisan atfedhetnek a mérni kivant hiitékozeg abszorpcidés vonalaival, téves detektalast
eredményezve. A spektralis interferencidk elkeriilése érdekében a mérési hullamhossz gondos
kivalasztasa sziikséges, olyan abszorpcios vonal valasztasaval, amely minimalizalja az atfedéseket
mas komponensekkel.

A leggyakrabban el6forduld zavardé komponensek koncentracidja a kornyezet fliggvényében széles
tartomanyban valtozhat: a vizgéz (H20) néhany térfogatszazalékos aranyban van jelen, a kiiltéri szén-
dioxid (CO:2) koncentracio ~400 ppm, mig beltérben ez az érték akar 5% is lehet kilélegzett
levegdben. Az ammonia (NHs) és metan (CHa4) tipikusan néhany ppm szinten vannak jelen, de ipari
vagy mezOgazdasagi kornyezetben magasabb értékek is eléfordulhatnak. A potencidlisan interferalo
komponensek kozé soroltuk tovabba a propant (CsHs) és az R-32 hiitékozeget is. Az eredmények
alapjan a tovabbi mérésekhez a 33 °C-os lézerhdmérséklethez tartozé hullamhossz keriilt
kivalasztasra.

Hullamhossz (nm)
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2. abra: A fotoakusztikus jel a lézer homérsékletének fiiggvényében kiilonbozo gazosszetételek
eseten, logaritmikus skalan.

crer

nyomon, amelyeket a COMSOL Multiphysics szoftverrel végzett végeselemes szimulacidokkal
egészitettiink ki. A szimuldciok eredményei jO egyezést mutattak a mért adatokkal, igazolva azok
pontossagat, és lehetdveé téve az eredmények nagyobb léptékli kornyezetre vald kiterjesztését.

139



KVANTUMELEKTRONIKA 2025

3.0

—— Szimulacio
Mérés
2.5

2.0+

1.5

1.0 4

Koncentracio (ppm)

0.5

0.0 1

T T T T 7 T v T v T v
0 1000 2000 3000 4000 5000 6000
Id6 (s)

crer

Egy kiterjesztett szimulacid soran egy 5%4x3 méteres helyiségben modelleztiik a hiitokozeg-
koncentraci6 alakulasat, ahol izofeliiletek abrazolassal szemléltettiik a detektalasi hatarkoncentracio
frontjanak idébeli valtozasat. Az eredmények ramutattak, hogy a gaz gyorsan érzékelhetové valik, és
a miiszer hatékony lehet valos, nagy 1éptékii kdrnyezetben is.

]
/
/

4. abra: A miiszer altal legkisebb detektalhato koncentrdcio izofeliiletének idobeli alakuldasa
ketoras lépésekben.

A nyitott térben vald szivargasmérést ugy valdsitottuk meg, mint egy valos helyzetben torténd
szivargaskeresést. A mérési eredmények azt mutatjdk, hogy amikor a mintavevd csé kozeledik a
szivargas helyéhez, a fotoakusztikus jel nagysaga novekszik, majd tavolodva a szivargastol csokken.
Ez azt jelenti, hogy a szivargas helye pontosan azonosithat6 a jel valtozasanak nyomon kovetésével.
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5. abra: A fotoakusztikus jel valtozasa a szivdargasi pont kozelében kiilonbozé szivargasi ratak
esetén.
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A nagyméretli optikai eszk06zok egyre fontosabb szerepet jatszanak az egyre novekvo
impulzusteljesitménytli, modern lézerrendszerek esetében [1,2]. A diszperziv elemek artasa nagy
méretben ugyanakkor elég komoly kihivast jelent, mely hatékony kezelésére jelenleg igen kevés
gyartd képes. A normalméretii optikai racsok elkészitésének egyik gyakran alkalmazott modja a
k6z0s hordozora, mozaikszer( elrendezésben torténd kialakitas.

Munkank soran az ilyen mozaikszerli optikai racskialakitdas (MSR) pontossdganak hatékonysagat
vizsgaltuk egy szoftveres modellezési eljarason keresztiil két, illetve négy racskomponens esetében.
Célunk az volt, hogy felmérjiik az optikai képalkotas josagat az elrendezési hibak széles skaldjanak
figgvényében. Ennek érdekében sugarkovetés alap szimuldciés modszert alkalmaztunk a Zemax
OpticStudio (16.5-6s verzid) szoftver kornyezetben, hogy kiértékeljik és kiszamitsuk az optikai
képalkotas érzékenységét a MSR kiilonbozo eltolasi és forgasi hibai esetén. A bekiildott (Photonics,
MDPI) tanulmanyunk egyuttal a Zemax-alapt szimuldciok hatékonysagat is bemutatja a kiilonb6z6
MSR kialakitds hibainak optikai leképezés értelemben torténd elemzésében és kiértékelésében,
hasznos betekintést nytijtva azok gyakorlati alkalmazasaiba.

Az alkalmazott modell elrendezés igen egyszeri: 2 illetve 4 darab optikai racsot homogén modon
kivilagitva kiszamoltuk a reflektalt nyalab tulajdonségait kozel, illetve tavoltérben. A kapott
eredményeket szamszerisitve értékeltiik az egyik (vagy mindkét) racs elmozdulasakor keletkezd
valtozéasokat. Ilyen modon a kivilagité fény hullamhosszanak vagy a racsperiodusnak megfeleld
Iéptékében meghataroztuk az egyes hibak hatasat.

A vizsgalat az MSR gyartés kritikus paramétereit segit feltarni, illetve olyan mérési protokollokat is
képes megalapozni, melyek az ilyen tipusu optikai elemek legyartasdnal fontos elsé mérési eljarasok
lehetnek a mindsités soran.
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