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A kutatasok el6zménye és célkitiizés

Az 1960-as évektdl kezdve a lézer megjelenésével egy olyan kom-
pakt, intenziv, koherens és jol irdnyithatd fényforras valt elérhe-
tévé, amely oridsi tudomanyos és mtiszaki haladast tett lehet6vé
az elmult hat évtizedben. A lézerek egyre névekvs intenzitésa
nem csak 0j ipari alkalmazésokat hozott, hanem a tudomanyos
kutatésban is megjelent egy 1j és azo6ta is viragzo kutatasi teri-
let, a nemlineéris optika [1].

A Kklasszikus nemlineéris folyamatokban mérhets jel altalé-
ban az intenzitas n-edik hatvanyaval skilazodik, ahol n a nem-
linearitas foka, ezért erésebb fényforrasokkal tébb nagysagrend
jelnovekedést lehet elérni. A fényforrasok tovabbi fejlédése és az
impulzusiizemii 1ézerek Gjabb lehet&ségeket nyitottak, igy jottek
létre a lézer altal indukalt ,strong-field physics” kutatésok, azaz
a nagy térerGsségek fizikdja. Az ebbe a korbe tartozo kolesonha-
tasok vizsgalatakor a lézerfény elektromos térerdssége nagyobb
az elektronokra hat6é atomi potencialbél szarmaztathatd térerés-
ségnél és az elektron-elektron kolcsonhatasnal.

Magasrendi felharmonikusok keltése

A magasrendd felharmonikuskeltés (high harmonic generation,
HHG) jelenségét a '80-as évek végétdl vizsgaljak. A kisérletek
soran infravoros vagy lathato 1ézerfény kelt magasabb rendii fel-
harmonikusokat gaz (vagy akar szilardtest) kozeg kozelébe fo-
kuszalva. Par évvel késébb javasoltak [2], hogy ezzel a technikéval
attoszekundumos impulzusokat is lehet kelteni. Gazkozegen vég-
zett HHG soran leggyakrabban nemesgazatomokat hasznalnak a
kisérletekhez, de el6fordulnak molekuléris rendszerek is, pl. COs,
vizgdz, vagy szerves molekulak.

A folyamat harom lépéses félklasszikus modellje [3] egy egy-
szerl képet ad a magasharmonikus-keltés mechanizmusaroél:

e a nagy térerdsség hatasara az elektron alaguteffektussal el-



hagyja az atomot

e az elektron gyorsul a lézer terében az iontél tavolodva,
majd kozeledve, mikor a térerésség elGjelet valt

e az elektron visszatér az ionhoz és ott rekombinalodik, ezzel
atadja a lézer terébdl felvett energiat ami XUV (extrém
ultraibolya) foton ok kisugarzasanak forméjaban torténik

A HHG egyik leggyakrabban hasznélt kvantummechanikai
modelljét erds tér kozelitésnek hivjak (strong field approximati-
on, SFA) [4, 5], ami egy, a kornyezetével nem kolcsonhaté atom-
mal és az onnan kilép§ elektronnal végbemend folyamatot ir le,
igy ezt egyatomos valasznak is nevezik. A modell tobb kozelitést
is tartalmaz, példaul egy elektront ir csak le, mely az alapal-
lapotbol indul (mindig van ott elektron, nem {iriil ki az alla-
pot), ,szabad” allapotaban kizarolag a lézertér hatasara gyorsul
(a hatrahagyott ion hatasat elhanyagoljuk), végil a tér elGjelé-
nek megfordulaséval az elektron visszatér az ionhoz, ahol ismét
a kezdeti alapallapotba rekombinalédik. A nem visszatérd elekt-
ronokkal a modell nem szamol. Ennél kevesebb kozelitéssel, és
az elektron hullamfiiggvényét idében végigkisérve megoldhat6 az
idéfiiggs Schrodinger-egyenlet is, mely a nagyobb szamitasi ka-
pacitasért (futasidé és memoria) cserébe pontosabb eredményt
ad [6]. Szamolasaim soran a rovidebb futési idék miatt a Le-
wenstein-moédszert hasznaltam.

A HHG kisérleti kivitelezéséhez sziikség van egy vakuumkam-
réra, hiszen a keltett XUV fény a leveg6ben nagyrészt elnyelsdik,
ill. diszperziot szenved. A 1ézer fokuszanak kozelében gaz favokat
vagy cellat helyeziink el, ahol a fent leirt folyamat lejatszodik.
A keltett XUV fény a kelt6 impulzussal egy irdnyban tavozik
és annal nagysagrendileg gyengébb: a tipikus HHG teljesitmény
konverziés hatasfok 1076 kériili [7]. Hogy a detektort ne karosit-
sa, az infravorés komponenst le szoktak valasztani az XUV-r6l,



leginkabb fém sziirskkel: egy aluminium félia pl. a 20eV alatti
fotonok jelent&s részét elnyeli.

A magasharmonikuskeltés eredménye altaldban egy izolalt at-
toszekundumos impulzus, vagy ilyeneket tartalmazé impulzus-
vonulat. Ezen ketts kozil nagyobb felhasznalasi potenciallal bir
az izolalt atto-impulzus, hiszen az impulzusvonulat esetén nehéz
utélag rekonstruélni, hogy a szamos impulzus koziil melyik mi-
lyen allapotba gerjesztette a vizsgalt rendszert. Az izolalt atto-
impulzus keltésének egyik moédja, hogy elegenden révid keltd
impulzust hasznéalunk.

Fényhullam-szintetizator

Kellen rovid és jol formalhatéd lézerimpulzusok elGallitédsara al-
kalmas az tn. fényhullam-szintetizator eszkoz [8], amely alap-
vetGen 1j lehetdségeket nyitott meg a femtoszekundumos lézer-
technologidban és az attofizikdban. A lézerimpulzusok szinteti-
zélasahoz bemenetként egy kapillarisban spektralisan kiszélesi-
tett impulzust hasznalnak, mely a kozeli-infravorostsl a lathato
tartomanyon keresztiil kozeli-ultraibolyaig tartalmaz spektralis
komponenseket szuperkontinuum fehér fény formajaban. Ezt egy
interferométer és megfelels szélessava dikroikus tiikrok segitségé-
vel spektrélis tartomanyokra osztjak és kiilon karokban moédosit-
va Gjraegyesitik, igy sokkal rovidebb impulzus érhetd el mintha
csorpolt tiikrokkel vagy raccsal probalnak 6sszenyomni az impul-
zusokat. A kimenet tobb mint méasfél oktav frekvenciatartoményt
fed le, emiatt alkalmas ciklushossz alatti impulzusok szintetizala-
sara, amit attoszkundumos savkamera felvételekkel bizonyitottak
be [9].

Az eszkoz fejleszti tjabban mar négy spektralis csatornat
hasznalnak [10], és igy el tudtak érni 380as rovidségl optikai
tartomanyban 1év6 impulzust, amivel a kripton atom kotott al-
lapotait vizsgaltak.

Emellett az eszk6z kimenetének rovid impulzushossza és az



atvitt optikai teljesitmény jo skalazhatosidga miatt, magasharmo-
nikuskeltés tanulményozasara is alkalmas lesz a késGbbiekben.
Célul ttiztem ki, hogy megvizsgidlom, milyen attoszekundumos
impulzusok kelthet6k a fényszintetizator berendezéssel. Vizsga-
lataimhoz sajat készitést genetikus optimalizdlas kodot hasznal-
tam fel, melynek segitségével a szintetizator paramétereinek te-
rében kerestem megoldésokat kiilonbo6z6 célkitiizésekkel.

A fent leirtakbol kovetkezik, hogy a szintetizator alkalmas
izolalt attoszekundumos impulzusok keltésére: megvizsgaltam,
milyen tulajdonségai, korlatai vannak egy ilyen irdnyd optimali-
zélasnak.

Ennek keretében, az ultragyors optika pumpa-szonda (pump-
probe) kisérletei inspiraltak a kettGsimpulzus keltésének vizsgé-
latat, melynek soran az els6ként érkezd impulzus egy gerjesztett
allapotba viszi, majd a masodik impulzus spektroszkopiai vagy
akar részecskedetektalasi modszerekkel kiilonb6zé idépillanatok-
ban, id6éfelbontassal lathatova teszi a rendszer pillanatnyi allapo-
tat. Célként tiztem ki, hogy megvizsgaljam, milyen késleltetési
kettGsimpulzusok hozhatok létre a szintetizatorral, és tanulma-
nyozzam ezek tulajdonsigait.

Szimulacids futtatasaim alatt kézponti frekvencidban hangol-
hat6 rovidimpulzus keltését is vizsgaltam. Ennek legegyszertibb
esete, mikor a szintetizator paramétereit allandén hagyva egy
multiréteg tiikrot hasznalunk a spektralis sziiréshez, és ezen tiik-
rot kicserélve tudjuk beallitani az atto-impulzus kézponti frek-
vencidjat. Ezen tul arra is kivancsi voltam, hogy rogzitett spekt-
ralis sziirés esetén az optimalizdlas tud-e alapvetfen kiillonb6z6
kozponti frekvenciaju izolalt attoszekundumos impulzusokat kel-
teni.

HHG klaszter kozegben

A Kklaszter sz6 a fizikai tudoméanyokban a '40-es években keletke-
zett, és a '80-as évektdl kezdve kapott kiilonleges figyelmet. Vala-



milyen fizikai kotéssel egyméashoz csatolt atomokat (vagy moleku-
lakat) jelent, és akar kiilonb6z6 anyagt alkotorészek is egyméshoz
kapcsolodhatnak igy.

Tulajdonséagait tekintve féluton talalhatok az atomi (vagy
molekularis) és a tombi, szilard anyag kozott: a klaszterek kutaté-
sanak egyik f6 motivacioja a mikroszkopikus és makroszkopikus
anyagi jellemzok kozti atmenet vizsgalata. Altalaban metastabi-
lak, tehat az anyag és a kotés fiiggvényében adott id6 utan kiilss
behatas nélkiil is kevesebb atomot (vagy molekulat) tartalmazo
klaszterré, végiil atomi/molekularis alkotoelemekre esnek szét.

A nemesgazklaszterek atomjai van der Waals erékkel kapcso-
lodnak egymaéashoz, és a magasharmonikus-keltés folyamatahoz
is felhasznalnak nemesgazklasztereket. Tobb alkalommal publi-
kaltédk, hogy klaszter kozeget hasznalva azonos hattérnyomaéason
nagyobb a keltés hatasfoka mint atomok esetén [11-13].

Egyes publikaciok szerint a letorési frekvencia (a keltett leg-
nagyobb XUV fotonenergia, ahonnan a spektrum exponenciéli-
san lecseng) nagyobb energiak felé tolodik, ha klasztereket hasz-
nalunk atomos gaz helyett [12, 14], mas forrasok ezt cafoljak [15,
16], igy az irodalom alapjan errdl nincs altalanosan elfogadott al-
laspont. Egy numerikus szimulacié alapjan konkrét Osszefiiggést
is javasolnak a letérési frekvencia értékére: Ip + 8U, [17], ahol
Ip az ionizacios potencial (a leggyengébben kotott elektron ioni-

zélasahoz sziikséges energia mennyisége) és U, = 4ii§§r az un.
ponderomotoros potenciél (e és m, az elektron toltése és tomege,
Ey; és wqy a meghajto tér amplitadoja és korfrekvenciaja), de ezt
még a kisérleti eredmények nem tamasztjak ala [12, 14].
Klaszterek esetén az intenzités fliggvényében meredekebben

né a letorési frekvencia mint atomok esetén [18].

Ez alapjan azt allithatjuk, hogy magasharmonikus-keltésre a
klaszterekbdl allo kozeg nem csak alkalmas, de t6bb tekintetben
is feliilmulja a monomer géaz éaltal keltett XUV nyalab tulajdonsé-
gait, ezért vizsgalata tovabbra is indokolt. A folyamat mechaniz-



musa eddig nem tisztézott, etekintetben a f6 kérdés az maradt,
hogy a visszatérd elektron hol tud rekombinal6dni. Harom lehet-
séges mechanizmus meriil fel ennek a folyamatnak a lezajlasara
[19]: ha az elektron csak az eredeti, un. ,sziil6ionon” rekombina-
l6dik, azt példaul ,,atom-to-itself” rekombinéciénak nevezziik. Ha
a toltésallapot delokalizalodik, ezért nagyobb a rekombinacional
szOba jov6 térfogat az elektron visszatérésekor, az az ,atom-to-
neighbour” rekombinécid, vagyis a szomszéd atomok bevonésa a
folyamatba. Ha a toltésallapot a teljes klaszterre delokalizalodik,
akkor bizonyos feltetelek mellett akar az is lehetseges, hogy cir-
kularis polarizacioval is kelthetSk felharmonikusok, ezt az esetet
,cluster-to-itself” rekombinaciénak hivjuk.

A feladat elvégzéséhez rendelkezésemre allt egy magasharmo-
nikus-keltésre alkalmas elrendezés femtoszekundumos lézererdsi-
tével és vakuumkamraval (toroidalis racsbol és XUV detektor-
bol allo spektrométer). Kisérleteimben kiilonboz6 klasztermére-
tek (gaz és hattérnyomas) esetére mértem az XUV jel lecsengését
a keltd tér elliptcitasanak fliggvényében. A lecsengés karakterisz-
tikus hosszat (ey, hatérellipticitds) minden mért klaszterméret
esetén meghataroztam. Célul tiiztem ki, hogy ezen kisérleti ered-
mények alapjan megallapitom a klaszterken torténé HHG me-
chanizmusidnak modjat.



Eredmények

A fent bemutatott, a magasharmonikus-keltés fizikajahoz kapcsolodo
kérdések vizsgalata soran, a célkitiizéseimmel 6sszhangban a kovet-
kez6 1j tudoméanyos eredményeket értem el:

1 Elkészitettem az tun. fényhulldm-szintetizator eszkdz modell-
jét azért, hogy megvizsgiljam annak alkalmassigét attosze-
kundumos impulzusok keltésére. A vizsgalat ebben az esetben
14 dimenziés paramétertérben torténé optimalizacidt jelent,
amelyet sajat fejlesztésii genetikus algoritmussal végeztem el.
Ennek soran a magasharmonikus-keltési folyamat altal keltett
XUV sugarzast sikeriilt optimalizalnom, és bebizonyitottam,
hogy a vizsgalt kisérleti eszkoz alkalmas hangolhato késlelteté-
st kettds attoimpulzus keltésére. [T1]

2 A genetikus algoritmus tovabbfejlesztésével létrehoztam egy
olyan, kimondottan a magasrendii felharmonikuskeltésre opti-
malizalt eljarast, amelynek a konvergencidja legalabb harom-
szor gyorsabb a standard algoritmusnal, tovibba bevezettem
olyan 1j, nem-trivialis célfiiggvényeket, amelyek kimondottan
a legrévidebb izolalt attoszekundumos impulzus elGallitasdhoz
vezetnek. Ezek felhasznalasaval megadtam a fényhullam-szin-
tetizator altal létrehozhatd legrévidebb izolalt attoszekundu-
mos impulzusok idGtartamét és varhato tulajdonsagait. [T2]

3 Bebizonyitottam, hogy egy fényhullam-szintetizétor segitségé-
vel olyan széles XUV spektrum is létrehozhato, amelyen meg-
felel§ spektralis sziirést alkalmazva hangolhat6 attoimpulzust
lehet elgallitani a 100-177 eV tartoméanyba es§ kozponti hul-
lamhosszakkal. [T2]

4 Doktoranduszi munkam kisérleti részeként nemesgéz klaszte-
reken vizsgaltam a magasrendii felharmonikuskeltés mechaniz-
musait. A keltd tér (infravords lézerimpulzus) polarizacios el-
lipticitasdnak fliggvényében meghataroztam az XUV intenzi-
tas lecsengését, kiilonboz6 klaszterméretek esetén. Ezen méré-
si adatok analizisével megmutattam, hogy az elektron kilépése



utan a klaszteren maradt pozitiv toltés nem delokalizalodik
a rekombinacios idStartam alatt, igy a klaszterhez visszatérd
elektron csak ugyanazon az atomon rekombinal6édhat, ahonnan
kilépett. [T3]
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