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1. Bevezetés

A fény és az anyag kozti kolcsonhatés jelenségeinek szamos faj-
taja valt kulcsfontossaguva a tudomény és technika vildgaban az
elmilt néhany évtizedben. Ezt a folyamatot jelentésen elGsegi-
tette a lézerek megjelenése és elterjedése 1960 6ta, hiszen ezzel az
eszkozzel olyan fény-anyag kolcsonhatasi paramétertartomanyok
valtak elérhet6vé, ami 1 fizikai jelenségek kiaknazasat tették le-
hetgvé.

Az egyik legfontosabb ilyen jelenségcsoport a nemlineéris op-
tikai jelenségek kore, amely az adott kdzeg polarizacidjanak nem-
linearis valasza a beérkez6 lézertérre. Ez példaul lehetévé teszi
1j frekvenciakomponensek megjelenését a lézerfény és a kozeg
kolesonhatasanak eredményeként. Ezek a jelenségek jellemzen
a polarizacié perturbativ rendjeivel irhatok le, ennek megfelels-
en a magasabb rendd folyamatok egyre gyengébbek, észlelésiik
egyre tobb kihivassal jar.

Azonban a nagy intenzitasu, piko- és femtoszekundumos 1é-
zerek fejlesztésével elérhetévé valtak olyan 1ézerterek is, amelyek
lentették, hanem olyan kiils§ teret szolgéltattak, amely Ossze-
mérhetévé valt az atomi terekkel, és ezaltal 4j fizikai jelenségek
megfigyelését tették lehetdvé. Az egyik legjellemzdbb ilyen pél-
da a kiiszobfeletti ionizacio 1979-es felfedezése [1], amely soran
a leggyengébben kotott elektron nem csak tobb foton egyidejd
elnyelésére képes (ami aztan az ionizaciohoz vezet), hanem a mi-
nimalisan sziikségesnél t6bb fotont is elnyel. Emiatt az atomok
fotoionizacios spektruméban jellegzetes 1épcsss struktira jelenik
meg. Az ehhez sziikségesnél nagyobb lézerintenzitasok esetén pe-
dig a lézertér az atomi potencidlt olyannyira torzitja, hogy akar
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geket, a hagyomanyos nemlinearis optikatél megkiilonbozteten-
d6, szamos helyen az "extrém nemlinearis optika" gytjténévvel
illetik.

A disszertaciom alapjat képezd kutatasok soran részben szin-
tén egy extrém nemlineéris optikai jelenség, a magasrendii felhar-
monikus keltés ("high order harmonic generation" HHG) vizsgé-
latat végeztem el. Az alapjelenség soran az intenziv lézer ha-
tasadra bekovetkezd ionizacié utadn az elektron a lézer terében
gyorsul, majd a "sziilionhoz" visszatérve azzal rekombinalodik,
az energiat pedig koherens médon, az extrém ultraibolya (XUV)
tartomanybeli fotonok kisugarzasaval adja le [2]. Ezt a folyama-
tot el6szor gazmintédkban sikeriilt demonstralni [3], de az 1990-
es évek eleje ota sokféle fizikai rendszerben mutattak ki, illet-
ve el6rejelezték a magasrendd felharmonikus-keltés lehetGségét,
tobbek kozott plazmafeliileteken, szilard anyagokban és nano-
struktardkban [4]. Az ilyen magasrendii felharmonikus spekt-
rumok lehet6évé teszik femtoszekundumnal révidebb 1ézerimpul-
zusok elGallitasat is, az XUV tartomanyban lényegesen révidebb
optikai ciklusnak és a felharmonikusok széles spektrumanak és fa-
impulzusok elgallitasanak technologidja pedig egy 4j tudomany-
teriilet, az atomi elektronok ultragyors folyamataival foglalkozé
attofizika megjelenését tette lehet6vé az elmult 20 év sorédn. Az
attoszekundumos technolégidk elterjedése igy ma is indokoltta
teszi a magasrendd felharmonikuskeltési folyamatok 4j megkdoze-
litést vizsgalatat. A disszertacidmban erre mutatok be példakat.

Nagy optikai térerdsséget azonban nem csak az attofizikaban
megszokott, bonyolult felépitési, erdsitett 1ézerrendszerekkel le-
het elérni. A lézerfény energidjat ugyanis kiilonb6z6 nanométeres
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diffrakcios korléat alatti térrészre lehet koncentralni, amely egyiitt
jar a kiils6 térerdsséghez képest megjelend jelentds térndvekmé-
nyekkel is. Ez a hatds mar kellGen kis gorbiileti sugard heggyel
rendelkez6 nanottk esetén is megjelenik (l1d. a sztatikus tereknél
is érvényes csicshatés), azonban igazan nagy, akar két nagysag-
rendnyi térnovekmeényt akkor lehet elérni, ha a fény rezonénsan
kelt feliileti toltéssiirtiség-hullamokat ill. -oszcillaciokat, an. fe-
lilleti plazmon polaritonokat (SPP) (sikfeliilet esetén), illetve lo-
kalizalt feliileti plazmont (LSP) nanorészecskék esetén. Az ilyen
mértéki térnévekmény azt is lehetévé teszi, hogy nanorészecskék
kornyezetében egyszeri femtoszekundumos lézeroszcillatorokkal
is lehet akar extrém nemlineéaris optikai jelenségeket indukalni
[6].

A disszertacidmban bemutatom lokalizalt feliileti plazmonok-
kal kapcsolatos kutatésaim eredményeit is, amelyek szabalyos
feliileti nanostruktarahalézatok térnovekményével és az azokon
létrehozhat6 femtoszekundumos plazmontranziensekkel kapcso-
latosak.

2. Célkitiizések

Bar a HHG folyamatanak elméleti értelmezésével nagyon sok
munka foglalkozik [7], minden részlet azért még ma sem tisz-
ta, igy érdemes vizsgélni a teriiletet a megszokottél eltérd maod-
szerekkel annak érdekében, hogy a rendszer kvantummechanikai
viselkedését mélyebben megismerjiik.

Ezért az a célt tlztem ki, hogy a Floquet mddszer[8] és a
Sturm bézis[9] egyiittes alkalmazasaval numerikus modszert dol-
goztam ki a folyamatos gerjeszté térbe helyezett hidrogénszeri
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tavlatilag az volt a tervem, hogy az ilyen rendszer kvantum-
mechanikai viselkedését tanulméanyozzam, és a kisebb numeri-
kus szamitasi igény elényeit kihasznalva elmélyitsem a harmoni-
kus spektrumok keletkezésével kapcsolatos ismereteinket. Célom
volt az elkészitett programkodok segitségével a kiilonbo6z6 kvan-
tummechanikai szuperpoziciés kezdGallapotokbdl inditott atomi
rendszerek spektrumainak Gsszehasonlitdsa. Tervezem annak a
vizsgalatat, hogyan befolyasolja a kezdéallapot és az atomi alap-
allapot kozotti dipélmomentum métrixelem elttinése a spektrum
kvalitativ tulajdonsagait.

A folytonos gerjeszts tér mellet célom volt az impulzusszeri
gerjesztés dinamikai vizsgalata, mivel erre is alkalmas a diszk-
rét Sturm bazis. Erre méasik numerikus médszert dolgoztam ki
amely lehet6vé tette a felharmonikus spektrumok tanulmanyoza-
sat a gerjeszt6 tér polarizacidjanak fliggvényében is. A kisérleti
eredmények reprodukalasaval, miszerint a modellben cirkularis
polarizacié mellett nincs felharmonikus keltés, validaltam a méd-
szerem helyességét. A kérdés melyre valaszt kerestem az, hogy
a szokisos magyardzaton tilmutaté mélyebb interferometrikus
kép is kirajzolodik-e a futtatasok eredményeként?

Kisérleti munkdm sorédn a kutatécsoportunk céljait kovetve
a nanostruktirak létrehozasanak folyamataban is részt vettem.
Az ehhez hasznalatos berendezések mélyebb megismerése altal
jol alkalmazhat6 robusztus folyamatot dolgoztunk ki a nanoré-
szecskék elektronsugaras litografiaval (EBL) torténd létrehoza-
sara. A tapasztalatokbol épitkezve sajat (FDTD modellszami-
tasok segitségével készitett) tervek alapjan nanostruktira mét-
rixok rajzolasa, azok megirdsa EBL segitségével, majd el6hivasa
és fémezése is a célok kozott volt. A tovabbiakban az elkészitett
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az FDTD modellszamitasokban kapott térnévekményekkel valo
Osszefiiggés kimutatésan dolgoztam. Pontosabban a gerjesztés
és a extinkcios spektrum atfedésének fiiggvényében vizsgaltam a
térnovekmeényt izolalt nanorid, illetve nanortad martixok model-
lezésével egyarant. Ez az Osszevetés a késGbbiekben az 5. tézis-

ponthoz kapcsolédé eredményekhez vezetett.

3. Kutatasi modszerek

A magasrendii felharmonikuskeltés modellezését a kiilsG térbe
helyezett atom id6fiiggd Schrodinger-egyenletével kezdem. Peri-
odikus gerjesztést feltételezve, a Floquet allapotok végtelen hal-
maza teljes bazist alkot minden id6pillanatban, ezért tetszéleges,
ismert kezdd allapot esetén, annak idéfejlédése kifejthetd rajta.
Vagyis miutdn meghataroztam a Floquet kvazienergidkat és a
megfelel§ idében periodikus allapotokat, barmely kezdeti alla-
pot dinamikijat ki tudtam szamolni. Mivel az idéfiiggs diffe-
rencidlegyenlet ezen modszer segitségével egy matrix sajatérték-
egyenlet forméajat olti.

A hidrogénszertd kotott éllapotok ortogonélisak a kontinu-
umban 1év6 pozitiv energias allapotokra, viszont a gdzmintaban
lezajlé magasrendi felharmonikus keltés folyamatanak szokasos
képe (a harom lépéses modell) alapjan a kontinuumhoz tartozo,
pozitiv energids allapotok szerepe jelentés. Ezért, a probléma
megfelel§ leirasa érdekében, a bazisfliggvények egy mésik halma-
zat hasznalom, a Sturm allapotokat [10]. Ezek bazist alkotnak a
normaélhato allapotok terében. A Floquet médszer numerikusan
hatékony és kényelmes a rendszer allapotanak leirdsdhoz, mivel
a sajatérték-egyenletet csak egyszer kell megoldani a csonkolt
altéren beliil, hogy megkapjuk a kiilénb6z6 kiindulasi allapo-



tok iddfejlédését. A gerjeszté impulzus idGtartamatol fiiggden
a TDSE-alapu és a Sturm — Floquet médszerek kiegészitik egy-
mést: az els§ megkdzelités elényosebb kevés ciklusu 1ézerimpul-
zusokndl, mig az altalam kidolgozott mdédszer alkalmasabb sok
ciklusu vagy folytonos gerjesztés esetén.

A nagy intenzitasu optikai gerjesztés kozponti frekvenciaja-
hoz tartoz6 magasrendd felharmonikusok elGéllitasara irdnyuld
er6sen nemlinearis folyamatot mar észlelték kiilonb6z6 fizikai
rendszerek céltargyként torténs felhasznalasaval [3, 11]. A jelen-
ség szerepe a mogottes erds térbeli mechanizmusok megértésének
elmélyitésén tul a lézertechnikdban is alapvets: az elektromag-
neses sugérzas rovid (akar attoszekundumos tartomanyt) impul-
zusainak megjelenése. A disszertéciémban a Sturm bézist dina-
mikai egyenletekben is alkalmazom, itt hosszmértéket és dipol-
kozelitést hasznalva elliptikusan polarizalt lézertérrel dolgozom
és annak csak az elektromos terével valé kolcsénhatast veszem
figyelembe. Megvizsgalom a felharmonikuskeltés folyamatanak
ellipticitas fliggését. A numerikus megkozelitésem pontossiga is
ellenérizhets az orientacio fiiggetlenség monitorozaséaval.

Klasszikus képben egyértelmi a magasrendii felharmonikus
keltés (HHG) folyamatanak polarizéacié fliggése. Amikor a ger-
jeszt6 tér cirkularisan polarizalt, a klasszikus elektronpalyédk so-
ha nem térnek vissza az atommagokhoz, ami a magasrendd fel-
harmonikus sugérzas hianyédhoz vezet. Hasonl6 eredmény érhets
el egy kvantummechanikai leiras alkalmazasaval, amikor az elekt-
ronok dinamikijat az id6fiiggd Schrodinger-egyenlet adja, ahol
a hullamfiiggvények kotott és szabad részei elhanyagolhaté atfe-
dést mutatnak cirkuléris polarizacié esetén. Val6jaban az elekt-
ron hulldimcsomag véges térbeli kiterjedése magyardzhatja meg

a magasrendd felharmonikusok fokozatos eltlinését az ellipticitas



fokanak novekedésével.

A kvantummechanikai leirdsban azonban nem a koordiné-
ta reprezentacié az egyetlen lehet&ség, szabadon hasznalhatunk
példaul maés, diszkrét bazist. Nyilvanvald, hogy a Sturm bazis
[10, 12] minden tagja megfelel egy pontosan definialt hullam-
fliggvénynek, igy eredményeim fizikailag egyenértékiek a valds
térben szokasos leirassal. A dolgozatomban alkalmazott modszer
legfontosabb elénye, hogy egyértelmiien feltarja a HHG polari-
zaciofiiggésének szimmetridval kapcsolatos alapvetd aspektusait.

Kutatasaim soran tovabba vizsgalatokat végeztem a plazmo-
nikus nanorészecskékkel kapcsolatos térnévekményére vonatko-
zéan. Az optikai valaszjel (extinkcio) és a térnévekmény model-
lezésére egyarant a kereskedelmi forgalomban elérhet$ Lumerical
szoftvercsomagot hasznaltam. A szimuldcidéimat idGbeli véges
differencia modszerével végeztem (finite difference time-domain,
FDTD). Az FDTD moédszer egy numerikus technika, amelyet
elektrodinamikai modellezésre hasznalnak. Mivel ez egy idGtar-
tomanybeli modszer, az FDTD megoldasok széles frekvenciatar-
tomanyt képesek lefedni egyetlen szimulécios futtatassal, és a
nemlineéris anyagtulajdonsagokat természetes moédon kezelik. A
szimulaciok sordn arany nanostruktirakat vizsgaltam, amelye-
ket egy indium-6noxid (ITO) réteggel bevont démlesztett kvarc-
iiveg lapka tetején helyeztem el. A gyorsabb és hatékonyabb
futtatasok érdekében egyetlen nanorészecskét és kozvetlen kor-
nyezetét vettem figyelembe a szimulacié soran. Ahhoz, hogy a
szomszédos illetve tavolabbi részecskék hatasat le tudjam irni,
a szimulacidés térfogat hatarain periodikus peremfeltételeket ir-
tam el§ a szubsztrat feliilletére merdleges iranyokban, ami egy-
beesett a nanorészecske-halozat tengelyeivel. Abszorbeél6 hatar-

feltételt szabtam meg a szubsztrattal parhuzamos irdnyban. A



gerjesztéshez egy linearisan polarizalt rovid lézerimpulzus idébe-
li alakjat éllitottam be, amelyet az ELI-ALPS intézetben mi-
kods HR 1ézerrendszer szélessédvi spektrumabdl szamitottam ki.
A nanorudak extinkciés spektrumét linearisan polarizalt teljes-
tér szort-tér (TFSF) sik hullamforras hasznalataval modelleztem.
Az elnyelt és a szort teljesitményt a forras région beliil és kiviil
kiszamolva meghatarozhat6 a részecskék extinkcios spektruma.
Emiatt a részecske matrixokat egy olyan sikhullamu forrassal vi-
lagitottam meg, amelynek jellemz6i megegyeztek a TFSF forras-
sal. A tavoltér szimulaciokkal meghatarozott extinkcids gorbéket
késgbb Gsszehasonlitottam a mértekkel.

A minték plazmonikus tulajdonsagainak spektroszkopiai jel-
lemzését, azaz a nanostruktiira martixok extinkciés tulajdonséa-
gainak vizsgélatdt egy Zeiss Axio Imager.z2m fénymikroszkop
segitségével mértem transzmisszios modban. Az dthaladé fényt
egy beépitett volfram-halogénlampa biztositja, amelynek spekt-
ruma megkozelit6leg egy 3080 K-es feketetest sugarzasdnak felel
meg. A tézispontban megfogalmazott eredmények ilyen extink-

ci6s méréseknek koszonhetsek.

4. Uj tudomanyos eredmények

1. Osszekapcsoltam a kontinuumot is tartalmazo Sturm-bézis
és a periodikus gerjesztések leirasara alkalmas Floquet-
modszer koncepcidjat. Numerikus eljarast dolgoztam ki
ennek a Sturm-Floquet mddszernek az implementalasara,
amely alkalmas az erGs gerjeszt6 lézertér és hidrogénsze-
rd atomok kolecsonhatasanak a lefrasara. Ezt felhasznalva
vizsgaltam a magasrendi felharmonikusok keltésének di-

namikajat, és a dipélmomentum operator varhato értékét



kiszamitva meghataroztam a felharmonikusok spektrumat
[P1].

2. Megvizsgaltam, hogy a magasrendi felharmonikus-keltés
folyamatat hogyan befolyésolja a kezds atomi allapot meg-
véalasztasa. A Sturm-Floquet modszer felhasznalasaval meg-
mutattam, hogy energia sajatallapotok szuperpozicidéjabol
kiindulé dinamika esetén a spektrumok akkor valtoznak
meg észrevehetGen, ha a kezdGallapot és az alapallapot
kozotti dipélmomentum matrixelem elttinik. Ilyenkor a
spektrum levagasi tartoméanya az ionizaciés energia csok-
kenése, és az alapallapotba valé dtmenet tiltottsdga miatt
eltolodik az alacsonyabb frekvencidk irdnyaba. Egy ilyen
energiaallapot és az alapallapot megfelel§ sulyt szuperpo-
zicidja esetén a spektrumban kettds plato jelenik meg. Szé-
mitdsaim azt is megmutattak, hogy a szuperpoziciékban
résztvevs allapotok relativ fazisa viszont akkor valtoztat-
ja meg észrevehetGen a dinamikat, ha ezek az allapotok
dipol-csatoltak [P1].

3. A Sturm-bézissal kapcsolatos eredményeim altalanositasa-
ként vizsgéltam a hidrogénatom impulzusszerd gerjeszté-
sét. Az atmeneti dipolmomentum métrixelemek felhasz-
nélasaval meghataroztam a dinamikai egyenleteket, és nu-
merikus modszert dolgoztam ki ezek megoldasara. Ennek
segitségével kiszamitottam a dipélmomentum varhato ér-
tékének idofejldését, és Fourier-transzformécio segitségé-
vel meghataroztam az atom altal kisugarzott magasrendi
felharmonikus spektrumokat kiilénb6z6 polarizéciéju ger-
jesztések esetén [P3].

4. Az el6z6 tézispontbeli modszerrel meghatiroztam a magas-
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rendt felharmonikus spektrumok polarizaciofiiggését. Ered-
ményeim a kisérletekkel egybehangzéan azt mutattak, hogy
cirkularisan polarizalt gerjesztés esetén a felharmonikusok
nem jelennek meg. A jelenség szokasos valos térbeli interp-
retaciojanak egy alternativajat is megfogalmaztam diszk-
rét (Sturm) bazis esetére, és megmutattam, hogy ebben a
képben a kivalasztasi szabélyok és a cirkularis polarizacié
egyiittese olyan térid6 szimmetridhoz vezet, amely megaka-

dalyozza a felharmonikusok megjelenését [P3].

. Nanostruktura-halézatok mért és szimulaciobol adédo ex-
tinkciés spektrumait, valamint a szimuléciok alapjan meg-
hatarozott térnévekmény-értékeket felhasznalva megmutat-
tam, hogy a nanostruktura-halézatok térnévekménye an-
nél nagyobb értéki, minél nagyobb az atfedés a gerjesztés
spektruma és a nanostruktirdk extinkciés spektruma ko-
zott. Az atfedést a kétféle spektrum Gsszeszorzasaval nyert
gbrbe integraljaval jellemeztem, amely paraméter fiiggvé-
nyében az elérhetd térnévekmény linearis novekedést mu-
tat. Annak érdekében, hogy ennek az Osszefiiggésnek az
altalanos jellegét bizonyitsam, izoldlt nanostruktirak ese-
tén is kiszamoltam a varhaté térnévekményt, és megallapi-
tottam, hogy az adatpontok a nanostruktira-halézatokon
megfigyelt trendbe illeszkednek [P2].

5. Osszefoglalas, kitekintés

Hidrogénszerti atomokban torténg felharmonikus keltéssel fog-

lalkoztam, amely kapcsan megmutattam, hogy a Sturm bazis

és a Floquet modszer numerikus 6tvozése alkalmas a folyamat

leirasara folytonos gerjesztétér esetén. Az altalam kidolgozott
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modszer azért hasznos, mert joval kisebb szamitasi igény mellett
képes meghatarozni a keletkezs felharmonikus spektrumot. A
modszer segitségével tovabba azt is megmutattam, hogy a kez-
ddéallapotok kvantummechanikai koherencidja erésen befolyasol-
ja a HHG spektrumokat. Hidrogén energia sajatallapotokbol
képzett szuperpozicidkat kezdsallapotként hasznalva megmutat-
tam, hogy az azt alkotd allapotok silya fontos szerepet jatszik
a magasrendi felharmonikus sugarzas el6allitasdban. Raadasul,
ha a kezd§ szuperpoziciés allapot komponensei dipélus csatoltak,
akkor az idéfligg6 HHG jel érzékeny a kezdd szuperpozicios al-
lapot alkotéinak a kvantummechanikai faziskiilonbségére is. Ez
kisérleti szempontbdl is fontos lehet, mert az atomi koherencia
segitségével szabalyozhatjuk a keltett HHG sugérzas tulajdonsa-
gait.

A Sturm-bézist felhasznalva az impulzusszerid gerjesztés vizs-
galataval is foglalkoztam. Szamitasaimat az atmeneti dip6lmo-
mentum matrixelemekre alapozva megmutattam, hogy a maéd-
szer alkalmas a felharmonikus spektrum polarizaciofiiggésének
kimutatasara. Tobbek kozott a magasrendd harmonikusok el-
tlinését is leirja cirkularisan polarizalt gerjesztés esetén, ami a
kisérleti eredményeket is tiikkrozi. Az altalam kidolgozott mod-
szer hasznos, mert mélyebb betekintést nyujt abba, hogy a kvan-
tummechanikai interferencia hatésok és a kivalasztasi szabalyok
hogyan magyarizzik a folyamat polarizaciofiiggését. Ez tette
lehetévé szamomra, hogy ramutassak, hogy lényegében az im-
pulzusmomentum megmaradéasa a felelés a felharmonikusok hi-
anyaért cirkularisan polarizalt gerjeszts tér esetén.

Plazmonikus nanostrukturédkkal kapcsolatos eredményeim hoz-
zajarulnak ahhoz, hogy az ilyen rendszerekben elérhetd térnovek-

ményt optimalizaljuk, kiilontsen olyan esetekben, amikor révid
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impulzusi, femtoszekundumos gerjesztéssel akarunk létrehozni
plazmontranzienseket. Ez a torekvés nem csak az alkalmazé-
sok szempontjaboél fontos, hanem j6 néhany alapkutatasi kérdés
megvalaszolasaban is szerepet jatszik. Fontos példa erre a plaz-
mongerjesztés soran kiilonosen érdekes tulajdonsagokat mutato,
un. forro elektronok dinamikajanak a vizsgalata. A dolgozatom-
ban taglalt eredmények ez alapjan hozzajarultak az ultragyors

plazmonikai kutatasi teriilet fejlédéséhez.
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