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Roviditések jegyzéke

ATT — above-threshold ionizaion, kiiszob feletti ionizacio

BEM — boundary element method, vagyis peremelemes megoldasi modszer

CEP — carrier envelope phase, vivé-burkol6 fazis (lézer impulzusoknal)

CMC — chirped mirror compressor, csorpolt tiikkros kompresszor

EBL — electron beam lithography, elektron sugaras litografia

FDTD - finite difference time domain, véges idébeli differencidk modszere

FIB — focused ion beam, fokuszalt ion sugar

HHG — high-order harmonic generation, magasrendii felharmonikusok keltése

HWP — half wave plate, \/2-es lemez

ITO — indium-tin-oxide, indium-6noxid

JCP — Jaynes-Cummings-Paul modell

LSP - localized surface plasmon, lokalizalt feliileti plazmon

PMMA - poli metil metakrilat

RWA - rotating wave approximation, forgéhullami kozelités

S&P — sketch and peel, rajzolés és lefejtés

SAE — single active elctron, egyetlen gerjeszthets elektron

SEM — scanning electron microscope, pasztazo elektronmikroszkop

SERS - surface enhanced Raman scattering, feliileterdsitett Raman-szoras

SFA — strong field approximation, erds lézerteret feltételez6 modell az ionizalt
elektron ujraiitkozésének szdmolasara

SPA - saddle-point analysis, nyeregpont-elemzés

SPP — surface plasmon polariton, feliileti plazmon polariton

TDSE - time dependent Schrédinger equation, id6fliggd Schrédinger egyenlet

TFP — thin film polarizator, vékony film polarizator

TFSF — total field scattered field, teljes-tér szort-tér

XUV — extreme ultraviolet, az ultraibolya sugirzas legnagyobb frekvenciaju tar-

tomanya, kb. 10 nm - 124 nm
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1. fejezet

Bevezetd, irodalmi el6zmények

A fény és az anyag kozti kdlesonhatéas jelenségeinek szamos fajtaja valt kulcsfon-
tossagiva a tudomany és technika vildigaban az elmult néhany évtizedben. Ezt a
folyamatot jelentGsen elGsegitette a lézerek megjelenése és elterjedése 1960 ota, hi-
szen ezzel az eszkozzel olyan paramétertartomanyok valtak elérhetévé, amelyek j
fizikai jelenségek kiaknazaséat tették lehetéve.

Az egyik legfontosabb ilyen jelenségcsoport a nemlineéris optikai jelenségek kore,
amely az adott kozeg polarizacidjanak nemlinearis valasza a beérkezs lézertérre. Ez
példaul lehetéve teszi 1j frekvenciakomponensek megjelenését a lézerfény és a kozeg
kolcsonhatasanak eredményeként. Ezek a jelenségek jellemz&en a polarizacié pertur-
bativ rendjeivel irhatok le, ennek megfelel6en a magasabb rendi folyamatok egyre
gyengébbek, észlelésiik egyre tobb kihivassal jar.

Azonban a nagy intenzitasi, piko- és femtoszekundumos lézerek fejlesztésével el-
érhetévé valtak olyan lézerterek is, amelyek az atomon beliili térerésségeknek nem
csak a perturbaciojat jelentették, hanem olyan kiils6 teret szolgaltattak, amelyek
Osszemérhet&kké valtak az atomi terekkel, és ezéltal 1j fizikai jelenségek megfigye-
lését tették lehetévé. Az egyik legjellemzébb ilyen példa a kiiszobfeletti ionizacio
1979-es felfedezése [I], amelynek soran a leggyengébben kotott elektron nem csak
tobb foton egyidejl elnyelésére képes (ezaltal hozva létre az ionizaciot), hanem a
minimalisan sziikségesnél tobb fotont is elnyel, igy hozva létre jellegzetes lépcsGs
szerkezetet atomok fotoionizacios energiaspektruméban. Az ehhez sziikségesnél na-
gyobb lézerintenzitasok esetén pedig a 1ézertér az atomi potencialt olyannyira torzit-
ja, hogy akér alagtatemisszidval is ki tudnak lépni elektronok. Ezeket a jelenségeket, a

hagyomanyos nemlineéris optikatol megkiilonboztetendd, szamos helyen az "extrém
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nemlinearis optika" gytjtonévvel illetik.

A disszertaciom alapjat képezé kutatasok soran részben szintén egy extrém nem-
linearis optikai jelenség, a magasrendii felharmonikus-keltés ("high-order harmonic
generation" HHG) vizsgalatat végeztem el. Az alapjelenség sordn az intenziv 1é-
zer hatasara bekdvetkezd ionizacid utdn az elektron a lézer terében gyorsul, majd a
"sziilGionhoz" visszatérve azzal rekombinalodik, az energiat pedig koherens modon,
az extrém ultraibolya (XUV) tartomanybeli fotonok kisugarzasaval adja le [2] B3].
Ezt a folyamatot elszor gazmintdkban sikeriilt demonstralni [4 5], de az 1990-es
évek eleje o6ta sokféle fizikai rendszerben mutattak ki, illetve elérejelezték a magas-
harmonikus keltés lehetéségét, tobbek kozott plazmafeliiletekben [6 [7, 8, @], szilard
anyagokban [10] és nanostruktardkban [11]. Az ilyen magasrendd harmonikus spekt-
rumok lehetévé teszik femtoszekundumnal révidebb lézerimpulzusok elGallitasat is,
az XUV tartomanyban lényegesen révidebb optikai ciklusnak és a felharmonikusok
attoszekundumos impulzusok elallitasanak technolégiaja pedig egy 1j tudomanyte-
riilet, az atomi elektronok ultragyors folyamataival foglalkozo attofizika megjelenését
tette lehet6vé az elmult 20 év soran. Az attoszekundumos technologiak elterjedése
igy ma is indokoltta teszi a magasrendi felharmonikus-keltési folyamatok 1j megko-
zelitést vizsgalatat, a disszertaciomban erre mutatok be példakat.

Nagy optikai térerGsséget azonban nem csak az attofizikiban megszokott, bonyo-
lult felépitési, erdsitett lézerrendszerekkel lehet elérni. A lézerfény energidjat ugyanis
kiilonb6z6 nanomeéteres tartomanyba esé fizikai rendszerekkel valé kdlesonhatas so-
ran a diffrakcios korlat alatti térrészre lehet koncentralni, amely egyiitt jar a kiils6
térergsséghez képest megjelend jelentds térnovekményekkel is. Ez a hatas mar kellGen
kis gorbiileti sugart heggyel rendelkezd nanotiik esetén is megjelenik (Id. a sztati-
kus tereknél is érvényes cstucshatés), azonban igazan nagy, akar két nagységrendnyi
térnovekményt akkor lehet elérni, ha a fény rezonénsan kelt feliileti toltésstirtiség-
hullaimokat ill. -oszcillaciokat, an. feliileti plazmon polaritonokat (SPP) (sikfeliilet
esetén), illetve lokalizalt feliileti plazmont (LSP) (nanorészecskék esetén) |15 [16].
(Tovabbiakban csak feliileti plazmonként illetve lokalizalt plazmonként fogom emli-
teni 6ket.) Az ilyen mértékd térnévekmeény azt is lehetévé teszi, hogy nanorészecskék
kérnyezetében egyszeri femtoszekundumos lézeroszcillatorokkal is lehet akar extrém
nemlinearis optikai jelenségeket indukalni. A disszertaciomban bemutatom lokali-
zalt feliileti plazmonokkal kapcsolatos kutatdsaim eredményeit is, amelyek szabdlyos

feliileti nanostrukturahalozatok térnévekményével és az azokon létrehozhaté femto-
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szekundumos plazmontranziensekkel kapcsolatosak.

A fentiek alapjan a disszertaciom felépitése a kdvetkezs: jelen bevezetd fejezet
utan a konkrét kutatasi célkittizések fejezetbeli bemutatasa kovetkezik, majd
a3l fejezetben a kutatésaimban hasznalt elméleti modszerekkel, és az elvégzett
kisérletek leirasaval folytatom. A fejezetben az elért kutatéisi eredményeimet
irom le részletesen. Az fejezetben pedig Osszefoglalast adok és megfogalmazom

tézispontjaimat.

1.1. Magasrendii felharmonikus-keltés és attoszekun-

dumos fizika

A kovetkezs alfejezetekben attekintem az &ltalam kutatott tudoméanyteriilet elméleti
alapjait. A fény-anyag kolcsonhatassal kezdem, ebben a targykorében az egyik legis-
mertebb jelenség a fotoemisszio, amelyet elgszor Hertz és Hallwachs mutatott ki [17].
Einstein magyarazata [18| szerint egy foton hozza létre a fém feliileten az elektron

emissziot, ha az elnyelt foton hr energidja meghaladja a kilépési munka értékét:

ahol h a Plank-allando, v a fény frekvenciaja, Wy, a fémre jellemzd kilépési munka és
E,, az elektron mozgési energiadja. Manapsag a lézerek segitségével olyan intenzita-
sok allithatok els, amik nemlineéris folyamatok tanulmanyozasat is lehetévé teszik,
fémek fotoemisszioja mellett pl. atomok fotoionizacidjan keresztiil. Ha tobb foton
elnyel§désével jon létre a folyamat atomok ionizacidja soran akkor az képlet a
kovetkezd

nhw = I, + Ey,, (1.2)

alakban irhato, ahol n a folyamatban résztvevs fotonok szamat jelenti I, pedig az
ionizécids potencial. Az egyfotonos folyamat valészintiségének n-edik hatvanyéval
skalazodik a tobbfotonos folyamat valdszintisége, ezzel a keltett fotoaram-stirtiség is:
j o< I, ahol I a tér intenzitasa [19, 20]. Ha a rendszer tobb fotont abszorbeél,
mint amennyire az ionizaciohoz sziikség lenne, a tobbletenergia az elektron mozgasi
energiajat noveli, ez a kiiszob feletti ionizacié (above-threshold ionizaion, ATT) [1].
A fenti rendszerekben (fémfeliiletek/atomok) a kvantummechanikabol ismert

alagut-effektussal is kiléphetnek elektronok kellGen nagy térerdsség jelenlétében. Az
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alagutazas valoszintisége nd a potencidlgat magassiganak és szélességének csokken-
tésevel vagy a lézertér novelésével [2I]. Az ultragyors nemlinearis folyamatokban
az alagut-emisszi6 illetve a tobbfotonos emisszid kiemelkedS szerepet jatszik. A
Keldysh-féle skalaparaméter [22] segitségével becsiilhets, hogy a lézer Ey elektromos
terétdl és w korfrekvenciajatol fiiggden a két lehetséges folyamat (alagutazas illetve

tobbfotonos jelenségek) koziil melyik a dominans. A Keldysh-paraméter értéke

_W\/Qmefp_ [p
T r, Va2,

(1.3)

ahol e és m, az elektron toltése és tomege. A ponderomotoros potencial pedig

Up

e?F?
. (1.4)

dmewg

v < 1 esetén alagut-emisszio, mig v > 1 esetén a tébbfotonos folyamat a dominéans.

A kovetkezGkben a révid, intenziv 1ézerterek és hidrogénszerd atomok kdlecsénha-
tasara koncentralok, mivel a dolgozatom egyik témaja is e koré épiil. A fény altal
kivaltott elektron dinamika lefrasahoz természetesen sziikség van a spektrum foly-
tonos részére is, egyenlet alapjan a lézer erGs elektromagneses tere ionizacios
folyamatokat indukalhat, vagyis elegendé energiat kozol az elektronnal, hogy az a
kotott palyarol a pozitiv energias kontinuumba 1épjen. Részletesebben nézziik a fél-
klasszikus ,hédrom-lépéses” modellt, amely a felharmonikus-keltés szamos jellemz§jét
intuitiven, s6t mennyiségileg is megmagyarazza (lasd abra) [23, 24, 25, 26]. E

modell szerint:

e (Tonizacio) Els6 lépésben a nagy térerGsség hatasara ionizaci6 torténik: egy
elektron az atommag terébdél a kontinuumba 1ép, a modell szerint nulla kineti-

kus energiaval.

e (Terjedés) A masodik lépéshen az elektron ezt kovetd gyorsulo mozgasat klasszi-

kusan oszcillalo elektromos tér szabalyozza.

e (Rekombinacio) A harmadik lépésben, amikor az elektron visszatér az atom-
mag pozicibjahoz, (bizonyos valoszintiséggel) a rekombinécié soran olyan su-
garzast bocsat ki, amelynek fotonenergidja megegyezik az elektron kinetikus

energidjanak és az [, ionizaciés potenciadljanak sszegével.
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® [

Y F

1.1. 4bra. A harom-lépéses modell. Az atomi potencidl a nagy térerGsség hatasara
torzul, az atombol az egyetlen aktiv elektron alaguteffektussal kilép, majd elkezd
gyorsulni a lézer terében. Mikor a tér elGjelet valt, az elektron az ion felé gyorsul,
majd az ionnal rekombinélédik és nagy energiaju fotont kelt.

E
A

®

Ebben a modellben, bar az ionizaci6é és a rekombinéci6é a kvantummechanikai jelen-
ség, a terjedést klasszikusan kezelik.
Tegyiik fel, hogy a lézer E(t) elektromos tere linearisan polarizalt és z irdnyu.

Az elektromos tér idéfiiggését a
E(t) = Eycoswot, (1.5)

adja, ahol Fy és wy a tér amplitadojat és korfrekvencidjat jeloli. Ha az elektron

kilokédése ¢ = t;-kor torténik, akkor a z(t) elektronpozicié mozgasegyenletének meg-

oldésa a
2(t;) =0, (1.6)
2(t;) =0, (1.7)
kezdeti feltételekkel a kovetkezd:
Ey .
2(t) = —5[(cos wot — coswot;) + (wot — wot; sin wol;]. (1.8)
Wo

Kényelmes bevezetni a 6 = wyt fazist. Ezutéan a (1.8))-as egyenletet atirjuk a kovet-
kezGképpen:
E
z(t) = —(2)[((3089 —cosb;) + (6 — 0;sin 6], (1.9)
wo

a mozgési energia pedig

Erin(0) = 2Up(sin 6 — sin 6;)>. (1.10)
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A rekombinécio idejét t,., illetve fazisat 0., a z(t) = 0 és z(f) = 0 egyenlet gyokeként
kapjuk meg. Ekkor a rekombinéci6 soran kibocsatott foton energidjat Ey;,(0,) + I,
adja meg. Az elektron csak akkor rekombinalodik, ha 0 < 0; < 7/2, és elrepiil azaz
maximalis értéket 6; = 17° és 6, = 255° esetén veszi fel. Ez szépen megmagya-
razza, hogy miért a 3.17U, + I, a legmagasabb felharmonikus energidja, ez adja a
grafikonokon lathato levagast (cut-off). Meg kell jegyezni, hogy az ionizaci6 idején a
lézertér kozel van a maximumahoz, ezért az alagit ionizacié valdszintisége nagy, igy
a harmonikus keltés még a hatarérték koézelében is hatékony.

Egy adott Ej;, energia értékhez a 0;-t és a 0,-t a kovetkezs

(cos 0, — cos ;) + (0, — 0;)sinb; =0, (1.11)
55; = (sinf, — sin §;)* (1.12)

egyenletek megoldasaként kapjuk. A z(6) utat, amelyet az elektron megtesz a 6;-t6l
6,-ig trajektorianak nevezziik. Eszrevehets, hogy 3, 17Up alatti kinetikus energidhoz
két trajektoria tartozik. Az egyik 17° < 6; < 90°, 90° < 6, < 255° palya, és
0° < 6; < 17°, 255° < 6, < 360° a méasik. Az el6bbit révid, az utdbbit hosszi
trajektorianak nevezziik. Ha (6;,6,) a (1.12), egyenletek egy megoldas parja,
akkor (6;+mm, 0,+mm) is megoldas, ahol m egész szam. Ha az m-hez tarsitott palyat
zm(0)-ként jeloljiik, akkor azt talaljuk, hogy z,,(0) = (—=1)"z,=0(0 — mm). Ez azt
jelenti, hogy minden félciklusban harmonikus kibocsatas torténik valtakozo fazissal,
azaz térirannyal oly modon, hogy az Ej(t) harmonikus tér a kévetkezs formaban
fejezhetd ki:

Bu(t) = -+ Fiu(t + 21 Jwg) — Fi(t + /o) (1.13)
+ Fy(t) — Fu(t — 7 /wo) + Fu(t — 27 fug) — - .

Megmutathato, hogy a (1.13) egyenlet Fourier-transzformécioja csak wy pératlan
tobbszoroseire vesz fel nullatol kiilonboz6 értéket. Ez megmagyarazza, hogy az atomi
harmonikus spektrumokban miért csak paratlan harmonikusok jelennek meg. Ezek

a lépések csak az idealis esetet irjak le, amikor harmonikuskeltés torténik.
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A kilép6 elektronok jelentGs része nem jut vissza a sziil6 ionhoz, igy az nem kelt
felharmonikusokat. A klasszikus trajektoriaszamolas alapjan, az elektronok csupan
linearisan polarizalt fény terében juthatnak vissza. A kvantummechanikai képben a
tovabbra is klasszikusan kezelt elektromos tér mellett tekinthetS a kilépd elektron
hullamcsomagnak, amely idével ,szétkenddik”. A harmadik lépésben az elektron a
hataskeresztmetszeteknek megfelels valoszintséggel rekombinalodik. Ez magyaraza-

tot ad ra, hogy miért nem csak linedrisan polarizalt fény kelthet felharmonikusokat.

1.2. Elméleti modszerek a magasrendii felharmonikus-

keltés leirasara

A gazmintdkban torténd felharmonikus-keltés teljes kvantummechanikai leirasat a
hozza tartozo id6fliggs Schrodinger-egyenlet (time-dependent Schrodinger equation,
TDSE) [27] megoldasa jelenti.

L d -
i) (6) = HI)(@), (114

ahol |1)(t) a rendszer (HHG esetén a kiléps elektron) hullamfiiggvénye és H a Ha-
milton operétor.

Lewenstein és munkatarsai 1994-ben kidolgoztak a felharmonikus-keltési folyamat
analitikus kvantumelméletét [27], az un. Lewenstein modellt. Ez egy olyan leiras,
ahol az elektron kvantalt, de a gerjeszt6 fény és a kisugarzott felharmonikusok lefrasa
egyarant klasszikus. Ishikawa [28] formalizmusat kovetve, a lézertér E(t) linearisan
polarizalt a z irdnyban, az elektron és az ion alkotta dipol gyorsulasabol

S(t) = 5—;<z>, (1.15)

(ahol az iontorzs mozgasat elhanyagoljuk), illetve annak Fourier transzformaltjabol

kapjuk
_ 1 g —iwtd2<z>

-t azaz a felharmonikus spektrumot. A (2)(0) = 0 és (£)(0) = 0 feltételezésekkel
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élve, kapjuk, hogy

S(w) = \/12_7r e ENT) + dwe™™ (2)(T) — w2/0 e_m(z)(T)dt] : (1.17)

(Bizonyos korai miivek figyelmen kiviil hagytak a hatarfeltételeket, és ez lehet a jelen-

t6s numerikus hibak forrasa révid impulzusok esetén [29].) Természetesen a Fourier
bazisban torténd kifejtés nem az egyetlen leirasa a jelenségnek. Gyakran hasznélnak
példaul wavelet transzformaciot is a sugarzas leirdsédra, amely informécioval szol-
gal az emisszios idérél is. Ebben a modellben az atom és a lézertér kolcsonhatasat
részletezd id6tiiggd Schrodinger egyenlet dipolkdzelitést és hosszmértéket hasznalva
a kovetkez6: 5

(e, 1)) =[5 V7 + V(E) + 2B, 1), (1.18)

atomi egységekben dolgozva. Itt V(r) jeloli az atomi potencialt. Tovabbi széles kor-
ben elfogadott kozelitéseket kellett bevezetni ahhoz, hogy analitikusan targyalhato
legyen a probléma:

e Az Osszes gerjesztett kotott allapot hozzajarulasa elhanyagolhato.

e Az alapéallapot kimeriilése elhanyagolhato.

e Az atomi potenciél hatésa (a kiils6 térhez képest) az ionizalt elektron mozgésara
kis zavarnak tekinthetd.

Ezek koziil az utolsot, de gyakran mindharmat erds tér kozelitésnek [27, [30] (vagy
angol nevén strong-field approximation, SFA) is nevezik. Figyelembe véve, hogy
ezek a feltételezések csak egy telitési intenzitas alatt hasznalhatok, amikor a
Keldysh-paraméter kisebb mint 1. A kozelitések hasznalataval megmutathato, hogy
a dipolmomentum Z(t) = ((r,t)|z|(r, t)) idofiiggése a kovetkezd

Z(t) = i/_t dt’/dSpD*(p +A(t) - e 5P LR D(p + A(Y)) (1.19)

+ c.c.

alakban irhato. Itt p a kanonikus impulzus, D(p) pedig a dipélatmeneti métrixelem.
A(t) = — [E(t)dt jeldli a vektorpotencialt és S(p, t, ') a fél-klasszikus hatast melyet

a kovetkezd képlet

S(p,tt) = / e (W + 1) (1.20)
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definial. A kozelitést hidrogén atom alapallapotéra alkalmazva

7 5/4
D(p) = — 8\/5(:]”) 7 +p2]p)3 (1.21)

-t kapjuk a dipolmomentumra. A (1.19) egyenlet Fourier transzformaltjara [13], 27]
a spektralis tartomanyban kapjuk, hogy

Z(wn —2/ dt/ dtl/d3 (1.22)

xD*(p + A(t)) - ert=5@E) L B D(p 4+ A(t')) + c.c..

A egyenlet a harom-lépéses modell alapjan fizikailag interpretalhato. Mégpe-
dig a E(t)D(p + A(t')) felel meg a t' id6pillanatban torténd ionizacionak, e~#S®:tt)
a terjedést irja le ¢’ és ¢ kozt, mig D*(p + A(t)) a rekombinéciot ¢ idépillanatban.
A egyenletet nézve latjuk, hogy egy 6tdimenzids integréalt foglal magaban
p, t és t’ felett, azaz a kiszakitott és rekombinalodott elektron palyajabol szérmazo
hozzajarulasok Osszegét tetszéleges id6ben és helyen, ami Feynman palya-integral
megkozelitésére emlékeztet [31]. Valoban, a nyeregpont-elemzés (SPA) alkalmazésa

az integralra egyszer(ibb kifejezést eredményez. A mértékvalasztas miatt (1.18)) Sch-
DA
Bt
A nyeregponti kozelités [32] szerint az integralt csak a fazistér stacionarius pontjai

rodinger egyenletben szerepld térerésség F = —<* megadhaté a vektorpotenciéllal.

koriil értékeljiik ki, ezaltal az exponencialis iw,t —iS(p, t,t’) kitevGje p, t és t’ szerinti

derivaltjai eltiinnek igy megkapjuk a nyeregponti egyenleteket:

p(t —t) + /tA(t”)dt” =0, (1.23)
p+AO) _ (1.24)

2 P '
M = w,— I, (1.25)

A (L.23)(1.24)(1.25) egyenletek fizikai jelentése tisztan léthat(), ha tudjuk, hogy
p + A(t) atomi egységekben pontosan a kinetikus impulzus v(t). A egyen-

letbe helyettesitve kapjuk, hogy ft, v(t")dt” = 0, az egyenlet azt a fizikai Jelentest

hordozza, hogy az ionizacio és a rekombinacioé eseményei ugyanazon térbeli koordiné-



1. FEJEZET. BEVEZETO, IRODALMI ELOZMENYEK 13

tdkon mennek véghe. A egyenletbdl kivonva a egyenletet kapjuk, hogy
v(t)?/2 —v(t')?/2=wy, azaz az energia megmarad. A egyenlet értelmezése bo-
nyolultabb, mivel a jobb oldal negativ, ami azt jelenti, hogy a nyeregponti-egyenletek
megoldasai altalaban komplexek. A t' képzetes részét altalaban alagutazasi idéként
értelmezik [27]. Vegyiik ismét figyelembe, hogy a lézer elektromos terének az egyen-
let alapjan koszinuszos id6fiiggése van, és vezessiik be a 6§ = wot-t és k = pwg/ Eo-t.
Ekkor a (1.23])(1.24])(1.25]) egyenletek a

cos ) — cos &

k‘ = W, (1.26)
(k —sinf)? = —% =2, (1.27)
p

2:Wh_[p

(k —sin ) 20,

(1.28)

alakot oltik. Ha ezekben az egyenletekben az I, és a wy, — I, értékét nullaval illetve

Epim-nel helyettesitjiik a harom-lépéses modell (1.11) és (1.12)) egyenleteit nyerjiik

vissza. Tovabba a Lewenstein-modell megadja az E. levagasi energiat, amely

E, =3.17U, + gl,, (1.29)

ahol ¢ ~ 1.3. Itt valamivel magasabb, mint a harom-lépéses modellben [27]. Ezt

kvalitativen azzal magyarazzuk, hogy a mag és az alagutazas kilépési pontja kozott

«, 0,

P

tovabb gyorsul, amig el nem ér az atommag poziciojdhoz. Ez arra utal, hogy a
fél-klasszikus harom-lépéses modell meghizhatéan irja le a harmonikus impulzusok
idGbeli strukturajat, amelyeket elsGsorban a rekombinéciés idé hataroz meg.

A stacionarius pontok a figyelembe vett fél-klasszikus palya ionizacios és rekombi-
nacios idejét képviselik, és kideriil, hogy a spektrum kiszamitasahoz gyakran elegendd
minden energidhoz kis szamu palyat 6sszegezni. Az E. cut-off alatti energia esetén
egynél tobb palya lesz, amely megfelel az ionizacios és visszatérési idék kiilonbozé
halmazainak, azonos visszatérési energiaval. Mivel a hulldmcsomag gyorsan szétteriil
a kontinuumban, altalaban csak az a két trajektoria fontos, amelyeknek a kontinuum-
ban t6ltott ideje kevesebb egy optikai ciklusnal. A modell altal visszaadott spektrum

tartalmazza az ugynevezett plato régidt, ahol a cstcsamplitiddok allandok az alap-
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frekvencia sok harmonikusan at, és elfogadhatd értékeket ad a cut-off frekvenciara.
Ez a kisérleti eredményekkel valo egyezés arra utal, hogy a fél-klasszikus modell jo
kozelités a harmonikus impulzusok idébeli szerkezetének leirasahoz.

Bizonyos mennyiségek értékei, példaul az erds térbeli kozelitésbél szamitott tel-
jes ionizaciés valosziniiség, nem egyezik az id6fiiggd Schrodinger-egyenlet kozvetlen
numerikus eredményeivel [33]. Ennek legfbb oka az a kozelités, hogy a kontinuum
energiaszintjeit elérd elektronokat Volkov hullamfiiggvénnyel irjuk le. Tovabbi rész-
letek és alternativ megkdzelitések a gaz felharmonikus-keltés fél-klasszikus képérdl
a [34], 33], B5] cikkekben, illetve relativisztikus altalanositassal a [36] [37] mivekben
talalhatok.

A mai szamitési kapacitasok lehet6vé teszik az id6fiiggs Schrodinger-egyenlet koz-
vetlen numerikus megoldasat is. Ez a megkozelités pontos numerikus megoldéasokat
ad, amelyek kiilonosen akkor hatékonyak, ha olyan 1j jelenségekkel néziink szembe,
amelyekre eleve nem tudjuk, hogy milyen kozelités érvényes. Elemezhetjiik az atomi
Coulomb-potencial hatasait is, amellyel a Lewenstein modell nem szamol. A szamos
kiilonb6z6 numerikus modszernek van egy fontos kdzos pontja: a probléma Hilbert-
terének csonkoldsa. A valds térben torténd diszkretizalas esetében ez azt jeleni, hogy
egy kellGen nagy, de sziikségszeriien véges térfogatot kell valasztani a szamitasokhoz
annak érdekében, hogy elkeriiljiik a nem fizikai visszaver6déseket a hatarokon.

Egy ettdl kiillonb6z6 kozelitésként hasznélhatjuk a hidrogénszeri sajatallapotok
egy véges halmazat a probléma leirdsira, vagy atmeneti megoldasként a diszkreti-
zalhatjuk a radiélis irdnyu részt és a maéasik 2 dimenzié kifejtésére pedig a gémb-
fiiggvényeket alkalmazzuk [25]. Ttt réviden bemutatom a Kulander és munkatarsai
altal [38] munkaban kidolgozott modszert egy kezdetben s allapoti atomra. Mivel
z irdnyu linearis polarizaciot tételezek fel, az impulzusnyomaték kivalasztasi szabaly
azt mondja, hogy a magneses momentum m = 0 marad. Ekkor kifejthet6 a ¢(r,t)

hullamfiiggvény olyan gombfiiggvények segitségével ahol m = 0 az alabbiak szerint
Y(r,t) = Ri(r,))Y, (0, ¢). (1.30)
!

Ezen a ponton a fizikai tér harom dimenzi6janak problémaja kétdimenziosra csok-
ken. A radialis hullimfiiggvényt R;(r,t) a g/ = r;R;(r;,t) alakban diszkretizalom,

ahol r; = (j — %)Ar alakd, melyben Ar a tér racs felosztasa. Ezek segitségével az
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idéfejlédésre a

0 5 egl —2digl +eiag ! (U+D) j
—g = — V(r; / 1.31
Zatgl 2(Ar)2 + 27,]2 + (T]) gl ( )
+ 1 B(t) (gl +a1g],)
= (Hog)] + (Hig){ (1.32)
adodik, ahol az egyiitthatok
.2 .2 .
J Ji=j+1/2 [+1
C;, = e = e s a) = . 1-33
T R-y T iy Rl )2+ ) (1.33)
Itt az origd peremfeltételének megfelels figyelembevétele érdekében az
£ — (0li0jot — (Hy + Hy(0))1) (1.34)

Euler-Lagrange egyenleteket diszkretizalom a [38,39] Lagrange funkcionallal a
egyenlet helyett. c; és d; egyhez kozelitenek nagy j értékekre, azaz az atommagtol
valo nagy tavolsagban, ezzel a egyenlet jobb oldalanak elsé tagja kdzonséges
véges differencia kifejezéssé valik. A H, operator az atomi Hamilton-operatornak
felel meg ami diagonalis [-ben, mig H; a kolcsonhatasi tagnak megfelel6 Hamilton
operator, amely Osszecsatolja az [ impulzusnyomatékot a szomszédos [ + 1 értékek-
kel. A és egyenletek integralhatok t szerint a valtakozo iranyt implicit

(Peaceman-Rachford) sémaval,
gl(t+ At) = [T +iHot/2] ' [T +iHt/2) " [T —iHt/2] [T —iHot/2],  (1.35)

ahol At az idébeli 1épéskodz. Ez az algoritmus O(At3) nagysdgrendig pontos és meg-
kozelitSleg unitér. A diszkretizalt és az analitikus hullamfiiggvény kozotti kiilonbség
csOkkenthetd, ha a Coulomb-potencialt néhany szazalékkal skalazzuk az els6 racspon-
ton [25]. A harmonikus spektrum a dip6l gyorsulasanak i(t) = —0%(z(t)) Fourier-
mithato ki a Z(t) = (¢(r,t)| cos0/r* — E(t)[)(r, t)) Osszefiiggésen keresztiil [40], ahol
a masodik tag elhagyhatd, mivel nem jarul hozza a felharmonikus spektrumhoz.
Fentiekben a V' (r) egy hidrogénatom Coulomb-potencidlja, de mas kozelité potenci-

al is alkalmazhato. A TDSE megoldasi modszerek nagy része egyetlen gerjeszthetd
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elektron (single active electron, SAE) kozelitést alkalmaz [41] [42] [43], amelyben a
lézertér csak a legkiils6 palyan tartozkodé elektronra fejt ki hatast. A t6bbi elektron
az atommag terét learnyékolja, ezt a kolcsonhatast egy effektiv potenciallal irja le.

Masik megkozelitésben hasznalhato példaul strtiség-funkcionalos [44]) megoldas is.

1.3. Floquet mé6dszer

Az id6ben periodikus kiils6 térbe helyezett kvantummechanikai rendszerek leirdsara
alkalmas a Floquet modszer, amelynek a szilardtestfizikiban a Bloch-tételen alapuld
modszerek feleltethet6k meg, csak mig a Floquet modszer az idébeli periodicitast az
utobbi a térbeli periodicitds hasznalja ki. A matematikai alapjait eredetileg 1883-
ban fektette le G. Floquet a periodikus egyiitthatos kozonséges differenciilegyenletek
vizsgalata soran [45]. A kvantummechanikai rendszerekre a Floquet modszert elGszor
J. H. Shirley alkalmazta 1965-ben, aki a lézer-anyag kolcsonhatast vizsgéalta ennek
segitségével. Shirley kétallapott kvantumrendszert vizsgalt ahol a monokromatikus
térrel valo kolesonhatast fél-klasszikusan kezelte [46]. Késébb azonban Floquet el-
méletet tovabb fejlesztették gy, hogy az tobbmodust mezdk kezelésére is alkalmas
legyen (példaul multimodusi lézerekre vagy tobb kiilonbozo frekvenciaju gerjeszt
térre) [47, 148, [49].

A klasszikus Floquet-elmélet {6 alkalmazasi teriilete a fény-anyag kolcsonhatéas
leirdsa, mivel lehet6vé teszi egy periodikus lézertérrel kolecsonhaté atomi rendszer
id6fiiggs Schrodinger-egyenleténeK| egy vele egyenértékii végtelen dimenzios sajét-
kolesonhatasanak nem-perturbativ leirasat szolgéltatja.

Vegyiink egy kvantumrendszert, amelynek H () Hamilton-operatora (ahol az exp-
licit id6fiiggés jellemzGen a kiilsé gerjesztésbdl szarmazik) idében periodikus, azaz
H(t) = Ht+T), ahol T = 27/w és w a szogfrekvencia. A kiils§ teret mono-
kromatikusnak és tetszéleges polarizacidjunak feltételezziik. A megfelels id6fligegs

Schrodinger-egyenlet felirhato

Hr@)[¥)(t)) =0 (1.36)

!Munkdmban az egyszeriiség kedvéért csak a nem relativisztikus formalizmust mutatom be.
Azonban a Floquet elmélet alkalmazhato relativisztikus problémékra is, mint pl. a Dirac-egyenlet.
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alakban, ahol a Floquet Hamilton operator alakja

Hp(t) = H(t) — m% (1.37)

Az eredeti Floquet elmélet szerint [45], a megoldas

i€t

() =er

ug) () (1.38)

alakban irhato, ahol kifejezést Floquet allapotnak nevezziik. Itt |u) id6beli
periodicitasa megegyezik a Hamilton operatoréval, azaz |u)(t + T) = |u)(t) igaz
minden t-re. € pedig egy valds értékii paraméter, amelyet kvizienergianak neveziink,
értéke pedig a hw egész szamu tobbszordse erejéig meghatirozott.

A kés6bbiekben atomi egységeket hasznalok, ahol A = 1 ezért a tovabbiakban
nem irom ki. Mivel a Floquet allapotok id6ben periodikusak, bevezethets egy R @ T
alaku oOsszetett Hilbert-tér, ahol R vektorai a konfiguracios tér négyzetesen integral-
hato fiiggvényei és a T Hilbert tér elemei az id6ben periodikus fiiggvények, T' = 27 /w

periodussal [50, 51, 52]. Az R térre a belsGszorzatot szokdsos modon a

(wales) = [ euateyir = bug (139

definialja, ahol az integracios tartoméany a teljes konfiguracios tér és |¢a), |@gs), . - -
ortonormalt bazisfiiggvények. A T-vel jelolt Hilbert-teret a teljes ortonormalt bazist
alkoto exp(inwt) alaku fiiggvények feszitik ki, ahol n = 0, £1, £2, ... egész szam. Fz
az Osszes id6ben periodikus fiiggvényt tartalmazza T periodussal. A T Hilbert-térben

a bazisfliggvények bels§ szorzatat a

(n,m) = _/o expli(m — n)wt|dt = 6, (1.40)

definidlja. A teljes R ® T Hilbert téren igy bevezethetjiik a belsGszorzat egy megfe-
lel kiterjesztését amelyet elegendd a |¢”) = |@a) exp(inwt) alaka allapotokra meg-
adnunk: LT

(elep = 7 | (GROISF Ot = ozt (1.41)
A fenti egyenletben (o7 (t)|¢} (t)) az allapotvektorok kozotti egyenlet altal
adott szokasos bels§ szorzat egy adott id6pillanatban.

A Floquet Hamilton-operétor alkalmazasa az (1.38)) egyenletben megadott hul-
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lamfiiggvényre eltiinteti a benne szerepl6 exponencialis kifejezést. Ezaltal az egyenlet

atalakul egy sajatérték egyenletté:

He()|ua(t)) = €alua(t)), (1.42)

ahol az « index a kiilonb6z6 sajatértékekhez tartozo sajatvektorokat jeloli. S6t, egy

tetszéleges rogzitett idépontban a Floquet allapotok teljes béazist alkotnak azaz
D lua(®) (ua(t)] = 1, (1.43)

ahol az 1 csak az R Hilbert-térbeli egységoperatort jeloli, azaz az id6ben periodikus
fiiggvények Hilbert tere nélkiil. Az ((1.38) egyenletbdl és a Floquet allapot |uq(t))
periodikussagabol egyértelmi, hogy ugyanazt a fizikai allapotot nyerhetjiik

11 (t)) = exp[—i(eq + nw)t] explinwt]|ug(t)) = exp(—iest)|ul(t)) (1.44)

alakban, ahol az eltolt allapotokat |ul(t)) = exp(inwt)|ul)-ként definialjuk € =
€o +nw kvéazienergiaval barmely n egész szamra. Ezeket az allapotokat néha oldalsa-
voknak is hivjak. Ezért minden kvazienergia ¢, lecsokkenthets egy "zona" egyetlen
pontjaig, egész pontosan —w/2 < € < +w/2. Hasonloképpen a szilardtestfizikiban a
k hullamszam vektorhoz, amely csak a reciprok racsvektor erejéig meghatarozott, és
altalaban ugy valasztjak, hogy az elsé Brillouin-zonadban legyen. Lathatjuk, hogy az
lu(t)) eltolt Floquet allapotok ugyanazt a sajatérték egyenletet elégitik ki a hozzé-
juk tartozo € eltolt sajatértékekkel.

A Floquet allapotok idébeli periodicitasa miatt attranszformalhatjuk a (1.42])
sajatérték egyenletet egy végtelen dimenzids matrixegyenletté. |u,(t))-t Fourier-

sorba fejtve a
+00

ua(t)) = D €™ ) (1.45)

alakot kapjuk, ahol a sorfejtésben szereplé |ul') fiiggvények a Floquet allapotok har-

monikus komponensei. A (1.45) egyenletben szerepld végtelen sort a (1.38) egyen-
letbe behelyettesitve a hullamfiiggvény &tirhaté, mint Floquet-Fourier kifejtés

—+00

[a(t)) = exp(—iet) Y e[, (1.46)

m=—00
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A H(t) Hamilton operator ugyancsak Fourier-sorba fejthetd, igy a sajatérték egyenlet
megadhato
(A — ey |ua(t)) =0, (1.47)

ahol a Floquet-féle Hamilton 77 matrix végtelen. Konkrétan, az R ® T szorzat

Hilbert-tér egy ortonormalt bazisdban kifejtve a % matrixat, a matrixelemeket a

kovetkezd
((Pal#rlel)) = Hyg™ + nwlapdnm (1.48)
kifejezés adja, ahol ﬁ&;m a fél-klasszikus Hamilton operator Fourier kifejtési egyiitt-
hatoéi azaz
+o0 . 4
(pal H()lps) = Hap(t) = Y Hige™". (1.49)

A gbrog betiik az atomi vagy molekularis sajatallapotoknak megfelel§ métrix eleme-
ket jelolik, mig a romai bettik a Fourier komponenseket. Ha feltételezziik, hogy a
Hamilton operator egy statikus rész és egy id6ben periodikus tagbol all, példaul az
altalam is hasznalt H(t) = A + B cos(wt) alaki, akkor a Floquet Hamilton matrix
felépitése a kovetkezo [52]:

A-2w1 B 0 0 0
B A-wl B 0 0
Hp = 0 B A B 0 (1.50)
0 0 B A+wl B
0 0 0 B A+2wl

Ez egy végtelen blokkmatrix, amelynek a {6 atlojaban helyezkedik el az A statikus
tag blokkokként, amelyhez hozzdad6dnak a fuw egész szamu t6bbszorosei. A cos(wt)-
vel rezgd részt szorz6 B kifejezés altal alkotott blokkok a f6atlo alatt illetve felett
blokkokként helyezkednek el, amely a cos(wt) = (1/2)[exp(iwt) + exp(—iwt)] azo-
nossag kovetkezménye. A Hamilton operator idéfiiggetlen A tagjanak |p,),|¢s). - -
sajatvektorait minden blokk tartalmazza.

Ha a hullamfiiggvényeket Floquet formaban irjuk fel, a peremfeltételeket is figye-
lembe véve, akkor egy jol definialt végtelen linearis egyenletrendszert kapunk. Ezt

sajnos csak az egyenletrendszer, illetve a méatrix csonkolasaval lehet megoldani. Ami
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gyakorlatilag azt jelenti, hogy véges szamu (2N 4 1) harmonikus komponenst tartok
meg. Azaz a matrix (2N + 1) x (2N + 1) blokkot fog tartalmazni. Az N egész
szamot altalaban az elGirt szamitési pontossag segitségével hatarozzuk meg. Termé-
szetesen ez tetszélegesen finomithatd ha tobb harmonikust vesziink figyelembe. A
blokkok pedig a figyelembe vett |@,) sajatvektorok (atomi hullamfiiggvények) vaz
maximalis szaméanak megfelelSen a,,q. X e, méretiiek lesznek. Esetiinkben ez azt
jelenti, hogy figyelmen kiviil hagyjuk egy adott rend felett a felharmonikusokat. A
gaz HHG spektrumok tipikus tulajdonsdgainak (plato, majd a levagas a frekvencia

novekedésével) megtartasaval.

1.4. Sturm fiiggvények

Folytonos, szinuszosan oszcillalo kiils6 gerjesztd tér esetén a Floquet modszer [45] 53]
kényelmes modot kinal az id&fiiggs Schrodinger-egyenlet megoldasara, egy statikus,
de végtelen sajatérték-problémava valo transzformaléas révén. (Szilardtest-rendszerek
esetében is: lasd pl. [54) 55].) Ttt a numerikus megoldas miatt a matrix csonkolasa
sziikséges. Ezen modszer ereje és atlathatosaga akkor a legnyilvanvalobb, amikor az
eredeti id6fiiggd kvantummechanikai probléma leirasahoz nem sziikséges til sok ato-
mi allapot. Mivel azonban a felharmonikus-keltés folyamatanak adekvat lefrasidhoz
elengedhetetleniil sziikséges a pozitiv energias kontinuum allapotok bevonasa is, a
szokasos hidrogénszerid sajatallapotok nem megfelelGek. Ehelyett a probléma leiré-
sdhoz sokkal hatékonyabb Sturm-fiiggvényeket [56, 57|, hasznaljuk, amelyek tartal-
mazzak egyarant a spektrum kotott és a folytonos részeit is, és teljes rendszert, azaz
bazist alkotnak. A koévetkezSkben bemutatom, hogy a Floquet médszer kombinéci-
6ja a Sturm bazis hasznéalatéval [58] olyan megkozelitést jelent, amely az analitikus
modszerekhez kozel all, ennek megfelel6 mélyebb betekintést enged a dinamikaba.
Az altalam hasznalt Sturm allapotokhoz [59] tartozo fiiggvények alakja a kovet-

kez6:

@+ | n(=l+n—-1)
x (ar)Fi(l —n+1;20 4 2;2ar) Y] (6, ¢).

3/29l+1 ,—ar |
S8 (r,6,6) = 2 \/ G+ ) (1.51)

Itt Y;*(0, ¢) a gombfiiggvényeket, mig 1y (I —n+1;21+2; 2ar) az elsé faju konfluens

hipergeometrikus fiiggvényeket (méas néven elsé faji Kummer fiiggvényeket) jeloli,
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ami felithat6 hipergeometrikus sor segitségével a

a ala+1)2? L (a) 2F
Fila;b;z) =1+ — —_—— + ... = — 1.52
Fi(asby2) = 14 52+ b L 1) 2 + ; ) F (1.52)

formula segitségével. Erdekességként megjegyzem, hogy a Laguerre polinomok is
felirhatoak az els6 faji konfluens hipergeometrikus fiiggvények segitségével:
ey (mn)!

A (L.51)) bazisfiiggvények kifeszitik a probléma teljes Hilbert-terét, beleértve mind a
negativ energiaju kotott allapotokat, mind pedig a kontinuumban a pozitiv energidk-
nak megfelel6 allapotokat, igy optimalis valasztast jelentenek egy olyan normatarto
dinamikahoz, amely érinti a kontinuumot is. Ez érvényes az o barmely értékére. A
konnyebb definidlhatosag érdekében a tovabbiakban o = 1-et hasznalom, és elha-
gyom annak kifejezett jelolését. Azonban figyelembe kell venniink a Sturm fiiggvé-

nyek esetében egy 1/r normalasi faktort [59,60]. Igy a (1.39) és (1.41) egyenletekben
szerepld belsé szorzat esetiinkben a

(sl = [ dt [ Ldraitepalet) (154)

alakban irando, tovabba a Hy és V(1) métrix elemeit is ezen belsGszorzat alkalmaza-

saval kell kiszamolni.

1.5. Feliileti plazmonokkal kapcsolatos alapismeretek

Az anyagtudoméany és a nanotechnolégia méar koran érdeklgdéssel fordult a feliileti
plazmon polaritonokként (surface plasmon polariton, SPP) [61) 62, 63| ismert kol-
lektiv hullaimok irant, amelyek a fém vezetési savjaban 1évs elektronok lokalizalt
toltésstirtség oszcillaciol, melyeket egy kiils6 elektromagneses hullam gerjeszt. Mivel
a fény rezonansan csatolhato a feliileti plazmonokkal, sokféle technolégiai és tudo-
méanyos alkalmazasban alkalmazhatok, amelyek szamos kiilonb6z6 kutatasi teriiletre
kiterjednek. Mivel a feliileti plazmon rezonancia meglehetGsen keskeny beesési szdg-
tartomanyu (1-2 fok), a csatolas rendkiviil érzékeny a feliilet mentén elhelyezkedd

anyagra (annak torésmutatojara) és a plazmonok csatolasahoz hasznalt geometria-
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ra. Ezért a feliileti plazmon rezonancia rendkiviil hasznos és érzékeny kutatasi eszkoz,
példaul optikai alapt szenzorikai alkalmazésokban. Példaul széleskortd kutatas folyt
és folyik a feliileti plazmon rezonancia megvalositasdra biologiai alkalmazasokban.
Egy specialis technika a feliileti plazmon rezonanciat alkalmazva képes kimutatni a
molekulapéar kapcsolodéasat egy adott fémfeliileten, amelyen a feliileti plazmon hul-
lam elindul [64]. A molekulapar egyik tagjaval funkcionalizaljak a feliiletet, és ha oda
bekot a detektaland6 molekula, akkor azt mar az ezzel okozott minimalis térésmuta-
to valtozas miatt is érzékelni lehet a feliilet kozvetlen (nanométeres) kornyezetében.
Az ilyen eszkozok rendkiviil hasznosak a kémiai analitikai eljarasok soran vizsgalt
molekula komponensek kimutatasara, és felhasznalhatok antigének, DNS, enzimek,
kelatképzd szerek stb. tanulmanyozasara |65, 66] 67].

Alternativ megoldasként a feliileti plazmon oszcillaciokat l1étre lehet hozni fém
nanorészecskéken is[66]. Ezeket lokalizalt feliileti plazmonoknak nevezziik és
fejezetben visszatérek rajuk. A nanorészecskék kémiai illetve biologiai molekulak
érzékelésére valo alkalmazasa el6nyos, mivel molekularis és biologiai rendszerekben
kénnyen alkalmazhatok.

Ehhez hasonléan a feliileti plazmonrezonancia is felhasznalhat6 az anyag jellem-
zésének eszkozeként. Amint azt Pockrand [68] megmutatta, a vékony film komplex
dielektromos allandéja és vastagsaga meghatarozhato a feliileti plazmon rezonancia-
gérbe bemélyedésének szélességén, mélységén és elhelyezkedésén keresztiil. Fontana
[69] tovabbéa beszamol arrol, hogy a fémek feliileti érdessége egyidejiileg mérhets a
fent emlitett anyagparamétereken kiviil. Egy feliilet tokéletlenségeirdl visszaver6do
féeny Osszegyiijtésével és a Fourier-spektrum kiszamitaséval becsiilheték a feliiletre
jellemzs érdességi paraméterek. Ebbesen beszamol [70] a rendkiviil jo optikai atvi-
telrdl nanométeres (150 nm meéret) furatokbol létrehozott matrixon keresztiil. Ez a
jelenség is a plazmonok keletkezésének és terjedésének tulajdonithato, a nanométeres
méret fém apertirakon keresztiil. Az ilyen kutatasok ajtot nyitottak a nanofoto-
nika tudoméanyteriilet 1étrejottéhez és mind alapkutatasi mind alkalmazott kutatasi
eredményeket hoznak azota is.

A feliileti plazmonhullam csatolas lehetGvé teszi a hosszi tavi energiatranszpor-
tot a hullamhossznal kisebb rendszereken beliil. A |[71] munkéban a plazmon hullam-
vezetd koncepciojat mutatjak be, ez a szomszédos eziist nanorudak kozeltéri optikai
csatolasan alapszik. Meg kell emliteni a feliileti plazmon terjedését vékony fémecsiko-
kon [72], amely a miniatiirizalt fényvezetGk alkalmazasat teszi lehetévé a nanooptiké-

ban. Megfigyelték, hogy a plazmonok vékony (70 nm) eziist és arany feliiletek mentén
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terjedtek, koriilbeliil 25 pm tavolsdgon, amely a sikfeliileten terjed6 SPP-k terjedési
hosszédnak tobbszorose. MegfelelGen kialakitott feliileti hullamvezeték esetén akar
milliméteres terjedési hosszak is megvalosithatok[73]. A [74] tanulmany a feliileti
plazmon terjedésének megvalosithatosidgat irja le kompakt nanooptikai eszkozok és
szondak esetén.

Egy tovabbi érdekes alkalmazasként az elektromégneses energia begytijtésének
lehetGséget vizsgaltak feliileti plazmon rezonancia csatolas soran [75], olyan tavoltér
nanostruktirakon, amely a feliileti plazmon hullam fokuszélasan alapul. Lényegé-
ben egy dielektrikum foltot (parabolikus lencse forméajat) hasznalnak a kép kiala-
kitasahoz a tényleges feliileti plazmon hullamok felhasznalédsaval, amelyet aztan egy
hagyomanyos mikroszkop objektiv segitségével megfigyeltek. Egy aranyfeliilet 100
nm-es lyukainak halozatabol allo tesztmintat hasznélva a szerzék bizonyitjak a fe-
lilleti plazmon altal erésitett hullamhossz alatti képalkotés elvét, amely t6bb mint
harom nagysagrenddel atlépi a diffrakcios limitet.

A tiszta elektromégneses kolcsonhatésok mellett a nanoklaszterekbdl és nano-
részecskékbdl szarmazéd fotoemisszio viselkedésének vizsgélata a szildrdtestek tulaj-
donsagainak mélyebb megértéséhez vezetett |76, [77, [78, 79, 80]. Az elektronemisszio
nagyon érzékeny a lokalis anyagmorfologidra és az ionizalod elektromos tér struktu-
rdjara. Ezért a fotoemittalt elektronok energidjanak és szogeloszlasanak ismerete
hasznos lehet a részecskeeloszlas és a kilépési munka meghatarozasahoz. Ezenkiviil
magasabb rendi autokorreldcidos mérések végrehajtésaval informaciot nyerhetiink a
feliileti plazmon relaxacios id6krél és a plazmon dinamikarol [8I]. Tovabba a feliileti
plazmonok segitségével a részecskék gyorsitasara is lehetdség nyilik [82].

A tovabbiakban szeretném a feliileti plazmonok relevansabb tulajdonsagait at-
tekinteni a teljesség igénye nélkiil. A fémek vezetési elektronjainak feliilet mentén
kialakulo, fény-indukalt toltéssirtiség-oszcillaciot, vagyis az ezen oszcillaciohoz kap-
csolodo, a fém feliiletére merdleges elektromégneses teret, amely exponencialisan
lecseng, feliileti plazmon polaritonnak (surface plasmon polariton, SPP) nevezziik
[83, B4] (A késGbbiekben ezt vagy csak feliileti plazmonként emlitem, vagy az SPP
roviditast hasznalom). Bizonyos feltételek megléte esetén hozhato létre a jelenség
fémek vezetési elektronjainak gerjesztésével. A feliileti plazmonok létrehozhatok t61-
tott részecskék, példaul elektronok segitségével is, vagy tisztan optikai aton, pl. fém-
vakuum, illetve fém-dielektrikum hatarfeliilet megvilagitasaval. A jelenség jobb meg-
értése céljabol attekintem a fémek optikai tulajdonsagaira vonatkoz6 tudnivalokat,

majd targyalom a (haladoéhullamu) feliileti plazmonokat, utdna pedig a nanorészecs-
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kéken lokalizalt feliileti plazmonokat.

A fémekben racsperiodikusan elhelyezkedé atomok miatt létrejové periodikus po-
tenciadlban mozognak az elektronok. A savelméleti modell segitségével — tobbek ko-
zOtt — a fémek vezetési tulajdonsigai jol megmagyarazhatok. Egy méasik megkoze-
litést képvisel a fémek plazmamodellje [83, 84l 67, 85], ahol az elektronokra szabad
elektrongazként tekintiink amely a pozitiv toltési atommagok koriil helyezkedik el.
Itt az elektrongéz kiils6 térre adott valasza kézponti szerepet jatszik. Ugyanis a fém-
ben lev6 elektronokat a kiilsé elektromégneses tér mozgatja, viszont a mozgas idében
csillapodik a fellép6 iitkozések altal. Felirhatunk egy egyszerid mozgasegyenletet a

plazmatenger elektronjara [84], amely kiils6 elektromos mezének van kitéve:
mX 4+ myx + eE = 0, (1.55)

ahol e és m az elektronok toltése és effektiv tomege, E a kiilsé elektromos tér, tovabba
~ jelenti az elektronok iitkézési frekvenciajat. Harmonikus gerjesztést feltételezve,

elektromos tér idsfiiggése megadhatod az E(t) = Epe~ ™! alakban, a megoldas pedig

a
x(t) = mE@) (1.56)
alakban irhat6. Az elmozdult elektronok hozzajaruldsa P = —nex a makroszkopikus
polarizaciohoz ,
P= —WE. (1.57)

A polarizacio kifejezését felhasznélva az elektromos eltolasvektor megkaphato

w?

D=cE+P=¢(l— —2—)E. 1.58
ol + 80( m<w2 + va)) ( )

2 , , e e
Itt wg = g;;l a szabad elektrongéz plazmafrekvencidja, £y a vakuum permittivitasa.

A szabad elektrongaz dielektromos &llando6jat

w 2

2
ew)=¢ +ie"=1-—"~L—=1

Wi L
— i
w? + iyw 1+ w?r? w(l +w?r?)

2
pr

(1.59)

alakban irhatjuk, ahol 7 = 1/y. A ~ {itkozési gyakorisag tekintetében itt csak az w <
w, frekvencidkra szoritkozunk, ahol a fémek megtartjak fémes jellegiiket. w, kozeli

nagy frekvenciak esetén a csillapitas elhanyagolhato. Igy e(w) lényegében valos, és a
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nem csillapitott szabad elektronplazma dielektromos fiiggvényének tekinthetd

fw)=1- L (1.60)

Ebbdl az n(w)=+/e =n(w)+ik(w) adodik a fémek torésmutatojara, ami egy komplex
szam, melynek a képzetes része az abszorpciéval kapcsolatos mennyiség. A fémek
viselkedése a beesd fény frekvencidjanak fliggvényében eltérs. Mig a plazmafrek-
vencianal alacsonyabb frekvencidval rendelkezd fényt visszaverik, addig a magasabb

frekvencidkon egy dielektrikum tulajdonsagait veszik fel.

1.5.1. Feliileti plazmon polaritonok

Az elektroméagneses tér leirasdban kétféle teret kiilonboztethetiink meg, az dgyneve-
zett tavolteret és a kozelteret. EIGbbi az, ahol a szabad téltéshordozok terének, vagy
valamilyen objektum altal részben kotott toltések terének hatasa elhanyagolhato.
Kozeltérnek pedig azt nevezziik, ami kiilonh6z6 szabad toltéshordozokkal rendelkezs
objektumok (pl. fémek) kozelében alakul ki egy kiils6 tér hatasara. A kozeltér a kiil-
s6 mez6 ¢és a toltéshordozoban a kiilsé tér hatasara létrejott toltésatrendezédés altal
létrehozott terek Osszege. Az idGben valtozé elektroméagneses hullaim esetén bizo-
nyos feltételek esetén létrejohet id6ben periodikus toltésatrendezédés is, ez létrehoz
egy periodikusan valtozo, a toltéshordozo objektumhoz kétott elektromégneses teret.
A feliileti plazmonok tovabbi targyalasahoz [83, 84] [67, [86] tekintsiik az abréat
a megadott dielektromos allandokkal és J. M. Pitarke [86], valamint Stefan Maier
[84] leirasat. A fém-dielektrikum hatérfeliilet kozelében a elektromos és méagneses

tereknek ki kell elégiteni a

0
VxE - -2, (1.62)
oot '
VH, = 0. (1.64)

Maxwell-egyenleteket, ahol nemmégneses anyagokrol van sz6 és feltételezziik a kiil-
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zt E(z)

Dielektrikum (E]_)

VATAYAYS
A f

1.2. abra. A dielektrikum-fém hatarfeliilet mentén kialakul6 feliileti plazmon. Lat-
haté a toltésstriiség-oszcillacio, és a feliilettsl tavolodva exponencidlisan lecsengd
elektromégneses tér is [87].

s6 toltések és aramok hidnyét, tovabba ¢ indexeli a két kozeget. A (L.61)-(1.64)
egyenletek alapjan létezik olyan megoldas, amely a transzverzalis magneses, illetve a
transzverzalis elektromos modusokat irja le. A feliileti plazmon terjedési iranyat az
x tengellyel parhuzamosan megvalasztva, tovabbé figyelembe véve, hogy két kozeg
hataran az elektromos és magneses térerdsség érintd iranyd komponensei folytonosan
mennek at, a transzverzalis elektromos (TE) modus esetén a kialakulé elektromos és
méagneses komponenseket a
dielektrikum féltérben (z > 0)

E; = (0, B, )¢tttz (1.65)
H, = (H,,0, H,)e'ke2-wt g1z, (1.66)
fem féltérben (z < 0)
E; = (0, B, 0)¢! kvt g0z (1.67)
H, = (H,,0, H,)e'Fev=wt) go22 (1.68)

alakban, mig a transzverzalis magneses (TM) modust a
dielektrikum féltérben (z > 0)
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E, = (E,,0, B, )kt oz (1.69)
H, = (0, H,,0)e!hev-whemonz (1.70)
fem féltérben (z<0)
E; = (E,,0, E,y)e! ket ga2z (1.71)
H, = (0, H,, 0)e!kavmwt) g2z (1.72)

kifejezésekkel lehet megadni, ahol k, jelenti az x irdnyt hullaimszamvektort, w a
korfrekvenciat, az o egyiitthatok pedig a feliileti plazmonok terének evaneszcens le-
csengést biztosito egyilitthatoi. Ha figyelembe vessziik, hogy egy idedlis vezets feliilet
mentén kialakulé hullamok esetén az elektromos térnek kell, hogy legyen az adott
felilletre meréleges komponense, tigy a TE modus (s polarizacié) nem johet létre,
igy a feliileti plazmonok TM modussal (p polarizéci6) rendelkeznek. A (1.69)-(1.72)
képleteket a egyenletbe helyettesitve, valamint a sziikséges egyszeriisitéseket
elvégezve a

dielektrikum féltérben (z > 0)

(—oley,O, —Zk’;DHy) = i€IW(Ex,O,E21), (173)
fém féltérben (z < 0)
(OéQHy’ 0, —Z/CmHy) = 7:82(,0(Em, 0, Ezg) (174)

kifejezésekhez jutunk. Amennyiben az x komponenseket elosztjuk egymaéssal, tigy az

ar_ 4 (1.75)
0% €2
egyenl@séghez jutunk. Ennek fontos fizikai tartalma van, mivel azt mutatja, hogy
feliileti plazmonok kialakulasa csak ott lehetséges, ahol a fém dielektromos allando-
jdnak valos része, illetve a dielektrikum permittivitasa ellentétes elGjeltiek. Mivel
egy normal dielektrikum relativ permittivitisa egy pozitiv szam, ezért a fém di-

elektromos allandojanak gyakorlatilag negativnak kell lennie, ami az (1.59)) képlet
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alapjan a plazmafrekvencia alatt lehetséges. A feliileti plazmonok diszperzios relaci-
6janak meghatarozasahoz figyelembe kell venni, hogy a beesé fény, illetve a plazmon
hullamszam vektorainak meg kell egyeznitik [83], vagyis felirhato a

i=1,2

gi(%)Q —k2+a? (1.76)

alakban, amibdl kiszamolhatjuk az « egyiitthatokat.
1=1,2

a; = el D)2 — k2. (1.77)

c

Az o lecsengési egyiitthatok ismeretében kovetkeztethetiink a feliileti plazmon teré-
nek a feliiletre meréleges kiterjedésére, vagyis arra a karakterisztikus hosszra, ame-
lyen a feliileti plazmon elektromagneses tere az e-ad részére csokken. Ezt az értéket

a két féltérre az

1=1,2
g = — (1.78)
| o |
képlettel lehet kiszamolni, melyre a
dielektrikum féltérben (z > 0)
5o X [ate (1.79)

2m S
féem féltérben (z < 0)

. A Jer+ e
22

(1.80)

T or €3
kifejezések adodnak. Itt A\ jelenti a gerjesztG fény hullaimhosszat, valamint e; =
gl + iey jelenti a fém dielektromos allandojanak valos és képzetes részét. A ([1.75)),
illetve (1.76)) egyenletekbdl mar levezethetd a feliileti plazmon hullamszamvektora,

melyre a
[ (1.81)
c\ e +¢eo

kifejezés adodik. A (1.81) képletbdl latszik, hogy a feliileti plazmon hullamhossza

révidebb az azt keltd, vakuumban terjedd fény hullaimhosszanal. Ahhoz azonban,

hogy fénnyel plazmont tudjunk kelteni, sziikséges a gerjeszt6 fény, valamint a feliileti

plazmon hullimszamainak illesztése, amit nem tudunk elérni a fémfeliilet egyszert
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1.3. abra. A feliileti plazmonok becsatolasara alkalmazott fémfeliiletére felvitt peri-
odikus struktura [87].

megvilagitasaval. Ezen feltétel teljesitésére azonban tobb modszer is létezik. Az
egyik modszer a raccsal torténd becsatolas (lasd abra), melynek soran a feliiletre
periodikusan felvitt struktira periodicitasabol szérmazo6 kvézi-hullamszémvektorral
illesztjiik a fény és a feliileti plazmon hulldimszédmait. Ilyenkor a hullaimszamvektor

felirhato a

Jplasmon — I  p k0o B[ = RIsing, k0 = 27” (1.82)
alakban, ahol a jelenti a racsallandot, v pedig egy pozitiv egész szam. Megfelels ter-
vezéssel akir a plazmon terjedésének iranya is befolyasolhato, valamint a forditott
folyamat is létrejohet, vagyis az, hogy a feliileti plazmon a racson fény formajaban
kicsatolodik. A maésik modszer lényege, hogy a gerjeszt6 fényt egy n > 1 térésmu-
tatoji kozegen keresztiil bocsatjuk a fémfeliiletre. Mivel a plazmonbecsatolas be-
esési szoge altalaban 45° kozelében van (lasd abra), igy a legmegfelel6bb eszkoz
a plazmonrezonancia elGallitasara egy derékszogi prizma, melyen a legegyszeriibb
esetben egy vékony fémfeliilet helyezkedik el. Ezt a abran lathato elrendezést
Kretschmann-konfiguracionak nevezik. Ugyan a plazmonok félhengerrel torténé ger-
jesztése is lehetséges 83, B8], de a megfelel§ optikai mindségi prizma elGallitasa is
egyszeriibb és igy olcsobb a félhengernél. A gerjeszt6 fény hullamszam vektoranak x
irAnyt komponense ekkor a

klény = I sin g (1.83)

kifejezéssel irhato le, ahol n jelenti a prizma térésmutatojat, € pedig a fény be-
esési szOgét a fémfeliiletre. A plazmonkeltés hatasfoka fligg az emlitett fémfeliilet
vastagsagatol, valamint a beesési szogtdl is (lasd abrat). A plazmonbecsatolas

hatasfokanak maximuma akkor lép fel, amikor a fémfeliiletrél reflektalodott nyalab
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1.4. 4bra. Feliileti plazmonok diszperzios relacioja (piros gorbe), valamint fénynyalab
diszperzios relacivja vikuumban (fekete gorbe) és n torésmutatoju kozegben (zold
gorbe). Plazmonbecsatolas létrejottének feltétele a fény és a plazmon hullamszama-
inak illesztése, amely ott lehetséges, ahol a két gorbe metszi egymast.

teljesitménye minimalis. Ennek kiszamolasadhoz a kdzegekre a Fresnel egyenleteket
kell megoldani. Itt csak a végeredményt adom meg abban az esetben, amennyiben
teljesiilnek az | &), > 1, valamint a | €7y || &} | feltételek, vagyis a fém dielektro-
mos allandojanak valos része abszolut értékben joval nagyobb, mint a képzetes rész.

Ekkor a reflexiora az

4151,
R=1- _ (1.84)

K — (KO + Ak,)| + (T; +T))?

kifejezéshez jutunk, ahol k¥ jeloli a feliileti plazmon két feliiletre szamolt hullam-
szamvektorat, Ak, jelenti a dielektrikum-fémréteg-dielektrikum rendszer hullamsza-
manak eltérését az egyszeriibb fém-dielektrikum struktiraban szamolttol, amit a
képlettel kaphatunk meg. Ez a mennyiség fiigg az alkalmazott fém rétegvas-
tagsagatol, valamint a gerjesztd fény frekvencidjatol. Tovabba Ty = Im(kD) jeloli
a bels6 csillapitast, melynek 1ényege a feliileti plazmon energidjanak hé formajaban
torténd disszipacidja. A feliileti plazmon tere ugyanis elektron-lyuk parokat hoz lét-
re a Fermi-szinten, melyek elbomlasa fononok keletkezésével jar. Az Gn. sugarzasi
csillapitast a ', = I'm(Ak,) jeloli, melynek soran a feliileti plazmon a terjedése soran
fotonna, azaz fénnyé alakul. Megmutathato, hogy a Lorentz gorbének akkor

van minimuma, amikor I'; = I',., vagyis abban az esetben, ha a belsé és a sugarzasi
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1.5. abra. a) Kretschmann-elrendezés. A fény hullamszamvektoranak és a feliileti
plazmonok becsatolasara, illesztésére alkalmas derékszogt prizmat felhasznélé elren-
dezést Kretschmann-elrendezésnek nevezziik. Itt a prizma teszi lehetévé a fémfeliilet
megyvilagitasat a plazmonrezonancia létrehozasara alkalmas szogben [87]. b) A felii-
leti plazmon keltés hatasfoka a beesési szog fiiggvényében Kretschmann-elrendezés
esetén 50 nm vastag eziist feliileten [67].

csillapitas megegyezik egymassal. A fentiek ismeretében meghatarozhato a plazmon-
rezonancia szempontjabol idedlis fémréteg-vastagsig, valamint a fény becsatolasdnak
szogfiiggése is.

A Fresnel-egyenletek segitségével és a transzmisszié meghatarozasaval a plazmo-
nok térnovekmeénye is kiszdmolhat6, mely mennyiség megadja, hogy a feliileti plaz-
mon hatarfeliilet kézelében létrejové maximélis térerGsségének értéke hanyszorosan
haladja meg a gerjeszt6 fényforras (ami altalaban lézer) elektromos terének értékét.
A Fresnel-egyenletek alapjan a térnévekmény maximuma akkor észlelhetd, amikor a

reflexionak minimuma van. A térnévekményt [83] az

2 :2|5,2 |2 q
max €1€7a2 1+ | <,5/2 |2

| n (1.85)

egyenlet adja meg, ahol €; jelenti a vikuum, vagy dielektrikum dielektromos allan-
dojat, &), illetve €75 pedig a fém permittivitdsanak valés, illetve képzetes részét.
Tovabba ¢ =| &) | (€3 — 1) — &3, ahol €3 a prizma anyaganak permittivitasat jeldli.

A keltett feliileti plazmon elektromos tere [67] igy felirhato a
Eplazmon = nElézereii(kI‘riwweiaz (186)

alakban.



1. FEJEZET. BEVEZETO, IRODALMI ELOZMENYEK 32

1.5.2. Lokalizalt feliileti plazmonok (LSP)

A lokalizalt feliileti plazmonok felfoghatok egy nanorészecske vezetési elektronja-
inak segitségével megvalosuld dipoloszcillaciokként [89, 84, Q0]. Ilyenkor a kiilss
elektroméagneses tér hatasara a nanorészecskén toltésmegosztas jon létre, mely soran
kialakul egy olyan elektromos tér, mely a helyi elektromos semlegességet visszaalli-
tani igyekszik, ez lathato a [[.6] Abrdn. A jelenség jobb megértéséhez Stefan Maier
[84] targyalasa alapjan vizsgaljuk meg egy géomb alakii nanorészecske kornyezeté-
ben létrejovd elektromos teret kvazisztatikus esetben, mely feltétel akkor teljesiil,
ha a gerjesztett részecske mérete joval kisebb mint a megvilagité fény hullaimhossza
d < . Ilyenkor jo kozelitéssel a nanorészecske a periodikusan valtozo elektromagne-
ses tér ugyanazon fazisat latja, ami miatt az elektromos tér homogénnek tekinthets
a vizsgalando tartomanyon, vagyis a probléma leegyszeriisodik egy elektrosztatikai
feladatra. A kiils6 elektromos tér felirhat6 az E = Fyz alakban, ahol z jelenti az
elektromos tér iranyat. A kornyezd kdzeg permittivitasa e,,, és a kozegrol feltessziik,
hogy izotrop és nem abszorbeélo, mig a gomb dielektromos fiiggvénye e(w). Az elekt-

romos tér kiszamitasihoz a

V2P =0 (1.87)

Laplace-egyenletet [90] kell megoldani, ahol ® jelenti a potencialt, amibdl az elekt-

romos tér is konnyedén kiszamolhatéo E = —V ®.

Dielektrikum g,

Fém részecske £WT\
\@h [’

Elektromos tér

1.6. a4bra. Lokalizalt feliileti plazmonok fém nanorészecskén. Jol lathato a kiil-
s6 elektromagneses tér altal a nanorészecskén létrejové elektromos dipdl, illetve a
toltéssirtiség-oszcillacio. Az abra a kvazisztatikus esetet szemlélteti, vagyis amikor
a megvilagito fény hullamhossza joval nagyobb a nanorészecske méreténél [87).
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Megmutathato, hogy a megoldés felirhaté

[e.e]

O(r,0) = Z (A + By~ ] Py(cos 6) (1.88)

1=0

alakban, ahol Pj(cos(f)) az l-ed rendii Legendre polinomot, 6 pedig egy tetszéleges
ponthoz az origobdl huizott vektor és a z tengely altal bezart szoget jelenti. A gdbmbdn
kiviili és az azon beliili tér is felirhato analitikus alakban, figyelembe véve, hogy a

gémb kozéppontjaban levd térerésség nem lehet végtelen.

Pperss(r, 0) = Z A Py(cos0), (1.89)
i=0
Priss(r, 0) = Z (A" + Cr= D] Py(cos 6). (1.90)
i=0

Az A;, By, illetve C) egyiitthatokra a peremfeltételekbdl kovetkeztethetiink. A vég-
telenben r — oo esetén feltételezhetjiik, hogy csak a kiilsd, gerjeszt6 tér marad meg,
amibdl kovetkezik a By = —Fy, [ = 1-re, valamint B; = 0 ha [ # 1. Mivel az elektro-
mos térerdsség vektor érintéleges komponensei, valamint az elektromos eltolasvektor
normalis komponensei két kozeg hatarfeliiletén folytonosan mennek at, igy a gdmb

feliiletén (r = a) a kovetkez6 Gsszefiiggéseknek kell teljesiilniiik:

1 8@1,6155 1 3@%556
1 =1 . 1.91
a 00 | a 00 | (1.91)
OPpeiss OPiiss
_ o —cuen, L 1.92
e 74 | S0Em g | (1.92)

Ezek alapjan A; = C; = 0, ha | # 1, valamint az A;, illetve C; értékének megha-
tarozasaval lehet6vé valik a gémbon beliili, és az azon kiviili potencial felirdsa is

a
3€m

Dypess5(r, 0) = P

Eorcosé, (1.93)

_€m

0
Dpriss(r,0) = —Eorcos + c Foa® o8

e+ 2, r2 (1.94)
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alakban. Ez utdébbi atirhato a

p-r

Drinss(r,0) = —Eorcos) + —— 1.95
kitsi(1 ) or Amege,rs (1.95)
képletre, ahol p jelenti a dip6lmomentumot
€E—¢
= Anepema’ " Eo. 1.96
p TEQ -t 2, 0 ( )
Mivel a dipélmomentum aranyos az elektromos térerGsséggel, ezért
P = coemEy, (1.97)
igy a gomb polarizadlhatosaga
E—Em
Okvézisztatikus — 47TCL3— (198)

€+ 2,
nagysagu lesz. A képletbdl latszik, hogy a polarizalhatosag akkor lesz nagy, ha a
femgomb polarizalhatosagat leird (1.98)) kifejezésben levs nevezs minimalis,

Re [e(w)] = —2¢e,,, (1.99)

azonban megemlitendd, hogy a nevez6 nem tiinik el a fém permittivitasidnak képzetes
része miatt Im [g] # 0. A potencial ismeretében meghatarozhato a gombon beliili és

kiviili térerdsség is.

3€m
Epeiss E, 1.100
bel €+ 2e,, 0 ( )
3n(n-p)—p
Epiiss = Eo + BT (1.101)

Az elektromagneses hullam E(r,t) = Ege ! alakt periodikus oszcillicioja miatt

egy id6ben oszcillalo dipolmomentumot fogunk kapni
P = goemaEoe ™", (1.102)

Ezen dip6lmomentum sugirzasa megadja a nanogombon térténd szorast, mely a

ck,Z eikr 1
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1
E=
4TE0Em

kQ elkT 1 ik ikr

(nx p)xn . + [3n(n - p) — p| (7"_3 - ﬁ)e (1.104)
alakban irhato, ahol n jeloli az egységvektort, k pedig a hullimszamvektort. A
részecske szorasanak Cl., és abszorpciojanak C,p, hataskeresztmetszete a Poynting-
vektorbol szamolhato (1.103)) és ([1.104]) egyenletek segitségével [91].

Kt o, St ole—c¢
Csca = = = _kA 6 — N 1.105
o ol = 3kt =5 (1.105)
[e—¢
Cups = 1 k = 4drka® iy 1.106
b m (o] Tha _€—|—25m1 ( )

A kis (a < ) részecskeknél az abszorpcios hataskeresztmetszet dominal a méret
harmadik hatvanya miatt (a szorasi hataskeresztmetszet a méret 6. hatvanyaval ska-
lazodik). Mivel eddig nem feltételeztiik, hogy fémekrél van sz ezért eddig dielekt-
rikumra is igazak az egyenletek. Ez ramutat arra a gyakorlati szempontbdél nagyon

fontos probléméra, hogy nagyon nehéz kis részecskék szoérasat kiemelni nagyobb tar-

gyak szoraséanak hatterébdl. Az (1.105) és (1.106) egyenletek azt is mutatjak, hogy

a fém nanorészecskéknél valoban mind az abszorpcié, mind a szoras és ezaltal az
extinkcié rezonansan erdsodik a részecske plazmon rezonanciajanal, vagyis amikor a
Frolich-feltétel (1.99) teljesiil [92]. A V térfogatii gomb extinkcios hataskeresztmet-

szete kvazisztatikus esetben a

kM

g
[5/ +25m]2 _+_€772.

Cext = Caps + Csca = 9%&:3{51/ (1.107)
Abban az esetben, ha a részecske elegendGen nagy az alkalmazott elektromagneses
sugarzas hullamhosszahoz képest, akkor a kvazisztatikus kozelités helyett a Mie-
féle szoraselmélet alkalmazhaté [911 84 93], melynek soran figyelembe vessziik, hogy
a nanorészecske a raesé elektromagneses sugarzas mas-mas fazisat latja, vagyis a
probléma nem kozelithet6 meg tgy, mintha a részecske egy homogén elektromos
térben lenne. Ezt a jelenséget retardacios effektusnak nevezziik. A elmélet leirja a
részecskén kialakulo magasabb rendt modusokat (kvadrupol, hexapol, oktupol, stb.)

is, azonban a Mie-elmélet alapjan az els6rendi, vagyis dipolkozelitésben a gomb
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1.7. abra. Kiilonb6z6 hossziségu tégla alakt nanorészecskék extinkcios spektrumai.
Az egyes spektrumokhoz tartozé nanotégla két oldalanak hosszat az abra jobb felsé
sarkdban tiintettem fel. Jol lathatd a polarizacié menti hossz valtozasanak hatasa az
extinkciora, melynek maximuma a méret novelésével a nagyobb hullimhosszak felé
tolodik el (forras: Dombi Pétertdl).

polarizalhatosaga felirhaté az

1—&(e+ep)a? + O(a?)

e2m 1 (o 4 10g,,)22 — i%fa%zx?’ + O(z4)

e—em 10

(1.108)

Apie = 4ma®

Osszefiiggéssel, ahol x = %o, ami egy, a gdbmb méretétdl, valamint a megvilagito fény
hullamhosszatoél fiiggd paraméter. A szamléléban levs z-t6l fliggd tag a gerjeszté
fény, mig a nevezében z-ben masodrendd tag a depolarizacios tér retardaciojat ir-
jale. Az (1.108) egyenlet alapjan a méret novekedésével a rezonancia a hosszabb
hulldmhosszak felé tolodik el (Id. és a) abrakat). Ezen jelenség szemlé-
letes magyarazata, hogy a nanorészecskén toltésszétvalasztas kovetkezik be, ahogy
kolecsonhat az elektromagneses hullimmal, azonban a toltések kozott visszatérits
er$ lép fel. A részecske méretének novelésével az ellentétes toltések nagyobb tavol-
sagra tudnak egyméstol eltavolodni, ami kisebb visszatérité erét és ezaltal kisebb
rezonanciafrekvenciat jelent, vagyis a nanorészecske rezonanciagérbéje a hosszabb
hullamhosszak felé tolodik el. Ez alapjan valik érthetévé az ellipszoidok rezonancia-
frekvencidjanak kiilonbsége az egyes f6tengelyek mentén, vagyis amikor a gerjeszts
fény polarizacioja parhuzamos az ellipszoid adott tengelyével. Ilyenkor ugyanis a

toltésszétvalasztas a beesd fény polarizécidjanak fliggvényében az ellipszoid mas ten-
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gelyei mentén fog lezajlani, ami a mar vazolt modon vezet az extinkciés spektrum
megvaltozésahoz.

A Mie-féle modell egyenletébdl konnyen visszakaphatjuk az képlet-
tel leirt, kvazisztatikus kozelitésben kiszamolt polarizalhatésdgot, amennyiben a ré-
szecske mérete elhanyagolhatoan kicsi az azt gerjeszté fény hullimhosszahoz képest.
Altalanos (nem gémbi) esetben egy tetszGleges geometridval rendelkezd részecske
valaszat a raes6 sugarzasra a Maxwell-egyenletek numerikus megoldasaval kaphat-
juk meg [93], mint amilyen a peremelem (boundary element method BEM [94]),
vagy a véges idGbeli differencidk modszere (finite difference time domain FDTD)
[95] amellyel munkam kés6bbi szakaszaban foglalkozom részletesebben.

Egymaéssal kolesonhato nanorészecskék [84] [96] esetén a rendszer viselkedése vala-
melyest megvaltozik. Amennyiben tovabbra is kvazisztatikus kozelitésben vizsgaljuk
az egyedi nanorészecskéket, gy a rendszert kolesonhat6 dipolokként kezelhetjiik. Ha
az egyes nanorészecskék kellGen kozel vannak egymashoz, vagyis a nanorészecskék
kozti tavolsag joval kisebb, mint a beérkezé fény hullamhossza, gy a nanorészecs-
kéken létrejove lokalizalt feliileti plazmonokhoz tartozoé kozelterek hatnak kolcson
egymassal, a tdvolsag harmadik hatvanyaval forditottan aranyosan. Itt csak megem-
litem, de a fejezetben részletesen foglalkozom vele mivel ez a [P2]-ben is pub-
likalt sajat eredményem. A fenti Gsszeallitas extinkcios spektruma is elhangolodik,
amennyiben egy egydimenzi6s nanorészecskékbdl allo lancot tekintiink, gy a rezo-
nanciaspektrumban a lanchoz viszonyitott (meréleges) transzverzalis polarizacioval
érkezé fényre kék, mig a longitudinalis polarizacidval rendelkezé fényre vordseltolo-

dést tapasztalhatunk.

1.5.3 A plazmonos térnévekmény és annak meérési lehetGségei

Az elektromégneses terek nanométeres tartomanyra torténd lokalizacidja az ilyen
méretii fém objektumok kdzelében szamos alkalmazasban jol kihasznalhaté jelenség.
Kiilonosen elényds a fém vékonyrétegeken terjedd felszini plazmonok, vagy a fém
nanorészecskékben lokalizalt plazmonok felhasznaldsa a fény elektromos mezejének
jelentds erdsitésére, erGsen zart, nanoméretii kornyezetekben |15, [16]. Ez a térerdsi-
tési jelenség eredendden kapcsolddik a nanooptikai tér lokalizaciojahoz.

A plazmonikus tér erésitésének és/vagy lokalizalasanak tudomanyos és techno-
logiai alkalmazésai kozé tartozik a feliileterdsitett Raman-szoras (SERS) [97, O8],

plazmonikus bioszenzorok [65, 99|, optoelektronika [100, T0T], fotovoltaikus elemek
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[102], az ultragyors nanoemitterek épitése [103] 104, 8], [105] és még sok mas [106].
A térerdsité hatas oriasi jelentGsége ellenére annak tényleges nagysaga tovabbra is
er6sen vitatott kérdés, mivel nincsenek pontos, kézvetlen és nem roncsold kisérleti
eljarasok, amelyek nanométeres térfogatban mérnék és szamszertsitenék az elektro-
méagneses mezdket.

A Raman-jel ersitése és a SERS jol ismert, jel-skalazési torvényei egyiittesen mé-
rési eszkozt kinédltak a plazmonikus térnévekmény méréséhez a kezdetekben [98] [97).
A kozelmultban a kdzvetett kvantitativ becslések 30 és 120 kozé es6 térnovekményt
mutatnak a kiilonb6zé nanostrukturak esetén [I07, T08]. A hasonlo koncepcion ala-
pul6 kétfotonos fotolumineszcencia jelszintek megergsitették a térnévekmény néhany
tucatnyi nagysagrendjét az arany nanocsikok és szembe &llitott haromszogek ese-
tében [I09]. Leéteznek mas alternativ megkozelitések is, amelyek az elektromos tér
kritikus értéke altal kivaltott irreverzibilis valtozasokon alapulnak, mint példaul fo-
topolimerizacio (tipikusan kétfotonos) [110, 11T, 112] és nanostrukturalt mintak koz-
vetlen ablacioja [113]. Itt a becsiilt térnévekmeény 34 és 600 kozé esik a kiilonbo6zo
geometriak esetén.

Ezzel kapcsolatban a tovabbiakban bemutatom, hogy az ultragyors fotoemisszio
sokoldalu eszk6z a plazmonikus mezé maximalis erdsitésének mérésére barmilyen fém
nanostruktura feliileten.

A kisérleti koncepci6 az ismert tényekre tamaszkodik, amelyek: (1) a nanoopti-
kai, plazmonikus kozeltér fotoemissziot indukal a fémfeliiletekrd] [114L 1151 [116] és
nanorészecskékbdl [117, 118], és az ebbdl szarmazo elektronok kinetikus energiaelosz-
lasa konnyen mérhetd; (2) az elektronok, amelyek a legnagyobb kinetikus energiat
nyerik a nanolokalizalt térben, az ujraszorodott elektronok [119], és végiil (3) jol
meghatarozott, egyszeri Osszefiiggés van a helyi térerésség és a maximalis elekt-
ron mozgasi energia kozott, az elektronok ponderomotoros gyorsulasi mechanizmusa
alapjan [120], 121]. gy egy adott plazmonikus nanostruktira esetén az elektronok
legnagyobb kinetikus energidjanak mérésével meg lehet kapni az adatokbol az igyne-
vezett forréfolt maximalis térnévekményét, mivel a spektrum levagasi tartomanyat
ujraszorodott elektronok alkotjak, amelyek kozvetleniil érzékenyek a nanooptikai tér
maximumara |K5|. Ez az elv érvényes, feltéve, hogy a szabad elektronok rezgési
amplitidoja sokkal kisebb a megnévekedett lokdlis mezGben, mint a plazmonikus tér
lecsengési hossza [122].

Ha a plazmonikus fotoemisszios folyamat az oszcillalo, lokalis elektromos mezs

egy bizonyos fazisaban megy végbe, akkor a szabad, fotoemittalt elektronok nagy-
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jabol egy oszcillacios ciklus felén beliil visszatérnek a felszinre. A fémfeliiletet j-
ra eltalalo elektronok bizonyos valoszintiséggel rugalmasan tjraszérodhatnak, teljes
analogidban a megfelelg atomfizikai folyamattal, amely az atom fotoionizalédsa utan
megy végbe [119, 120]. Szigortian be lehet bizonyitani, hogy pontosan ezek az tjra
szorodott elektronok nyerik a legnagyobb mozgasi energiat az oszcillalo lokalis tér
ciklusonkénti gyorsitasi folyamataban [120L 121].

Kisérleti értelemben csak az Gjraszordédott elektronok jarulnak hozzé az elektron
kinetikus energia spektrumokban megfigyelt spektralis hatarértékekhez. A maximélis
elektronenergiat

10,01e*\?E?

loc,max
: 0, 54W 1.109
1672mc? +9, ( )

maxr —

egyszerd képlet adja [120, [121], ahol m és e az elektron témege és toltése, A a lézer
hullamhossza, Ejomar a lokalis elektromos térerdsség maximuma, c a fénysebesség,
W a kilépési munka.

Nanorészecskék térnovekménye kisérletileg meghatérozhatéd femtoszekundumos
lézerrel torténd kivilagitassal és az igy keltett fotoelektron-spektrumok mérésével. A
spektralis hatarértékek kiértékelésével pontosan meghatarozhatok az tjraszorasi fo-
lyamat soran keletkezett elektronok maximélis kinetikus energiaja a (),q.. Ebbél az
képlet alapjan meghatarozhato a lokélis intenzitis ami a lokalis elektromos
térerGsség négyzetével E?2

loc,max

impulzusenergidjanak pontos ismeretében az Itocysmae fOkuszalt intenzitds is meg-

aranyos. A fokuszfolt, az impulzushossz és a lézer

hatarozhato a kolcsonhatasi térfogatban. A fokuszalt intenzitds valamint a lokalis
intenzitas hanyadosanak a reciproka éppen megadja a térnévekmény négyzetét, ezzel
az egyszeri 1j modszerrel kézvetlen és roncsolasmentes modon lehet plazmonikus

térnovekményt mérni kdzvetleniil a nanorészecskék feliiletének kdrnyezetében.



2. fejezet
Célkitiizések

Az el6z6 fejezetben a munkamhoz kapcsolodo alapismereteket és a kutatési el6zmé-
nyeket ismertettem. A disszertacié tovabbi fejezeteiben a kutatisi modszereimrsl
és sajat eredményeimrdl irok. A numerikus modellezés sordn alkalmazott szamita-
si modszereket és ezek eredményeit is bemutatom. Emellett szot ejtek a kisérleti
munka soran a mérést megel6z6 mintakészitési preparacios eljarasokrol, az eljaras
fébb paramétereirdl, a megvalositas kozben felmeriilt néhany buktatorol, mintegy
receptet adva az olvasénak. Tovabba sz6 lesz a megvalositott kisérleti elrendezésrél,
az altalam hasznalt pasztazé elektronmikroszkoprol és egyéb technikai eszkdzokrél,
illetve a mérés soran alkalmazott moédszerekrsl. Végiil mind a numerikus szimulaciok
mind a mérések eredményeirél, és azok értelmezésérsl irok.

Az [1.3] szakaszban ismertetett Floquet modszer és az [1.4] szakaszban ismertetett
Sturm bézis egyiittes alkalmazasaval numerikus modszert dolgoztam ki a folyamatos
gerjesztd térbe helyezett hidrogénszerii atomok viselkedésének vizsgélatara. A mod-
szer kidolgozéasaval az volt a célom, hogy az ilyen rendszer kvantummechanikai visel-
kedését tanulmanyozzam, és a kisebb numerikus szamitasi igény elényeit kihasznalva
elmélyitsem a harmonikus spektrumok keletkezésével kapcsolatos ismereteinket. Cé-
lom volt az elkészitett programkodok segitségével a kiilonb6z6 kvantummechanikai
szuperpozicios kezddallapotokbdl inditott atomi rendszerek spektrumainak Osszeha-
sonlitasa. Leirom annak a vizsgalatat, hogyan befolyasolja a kezdGallapot és az atomi
alapallapot kozotti dipolmomentum matrixelem eltiinése a spektrum kvalitativ tu-
lajdonsagait.

A folytonos gerjeszt6 tér mellet célom volt az impulzusszeri gerjesztés dinami-

kai vizsgélata, erre ugyancsak alkalmas az fejezetben ismertetett diszkrét Sturm
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bazis. Erre masik numerikus moédszert dolgoztam ki, amely lehet6vé tette a felhar-
monikus spektrumok tanulmanyozéasit a gerjeszts tér polarizacidjanak fiiggvényében
is. Itt elGszor a kisérleti megfigyelések reprodukalasa volt a cél, miszerint a modellben
cirkularis polarizacié mellett nincs felharmonikus-keltés, mert a szokdsos magyarézat
szerint nem ér vissza az elektron az atommag terébe. Targyalom, hogy a numeri-
kus modszer segitségével vajon kirajzolodik-e egy mélyebb interferometrikus kép is
a futtatasok eredményeként.

Kisérleti munkam soran a nanostruktira-hélozatok extinkcios spektrumainak fel-
vételét és az FD'TD modellszamitasokban kapott térnévekményekkel vald 6sszefiiggés
kimutatésat is terveztem. Pontosabban a gerjesztés és a extinkcios spektrum atfe-
désének fliggvényében vizsgaltam a térnévekményt izolalt nanoridd, illetve nanorad
méatrixok modellezésével egyarant. Ehhez a kutatocsoportunk céljait figyelembe véve
a nanostrukturak létrehozési folyamatanak fejlesztésében is részt vettem. Az ehhez
hasznalatos berendezések mélyebb megismerése altal jol alkalmazhatd robusztus fo-
lyamatot dolgoztunk ki a nanorészecskék elektronnyalab litografiaval (EBL) torténd
készitésére. A tapasztalatokbol épitkezve sajat (FDTD modellszamitasok segitségé-
vel készitett) tervek alapjan nanostruktira matrixok rajzolasa, azok megirasa EBL

segitségével, majd el6hivasa és fémezése is a célok kozott volt.



3. fejezet

Kutatasi modszerek

Ebben a fejezetben a numerikus modelleket illetve a programkodok miikédését mu-
tatom be. A kisérleteim kapcsan leirom a mintakészitéshez kidolgozott folyamatot,
kitérve a kisérleti berendezésekre és f6bb paraméterekre. Bemutatom a kisérleti

modszereket és mérési eljarasaimat egyarant.

3.1. Dinamikai egyenletek és a Sturm bazis

A hidrogén-szerti atom és a kiils6 lézerimpulzus kélcsonhatasat a kovetkez6 Hamilton-

operatorral adhatjuk meg:
H(t) = Hy+ V (1), (3.1)

ahol Hy az atomi Hamilton operatort jeloli, amelyhez a szokisos atomi koétott al-
lapotok tartoznak, ezeket az altalanosan hasznalt n,[ és m szdmharmassal jelolom.
Hosszmértéket és dipol-kozelitést hasznalva a 1ézer elektromos terével valo kolcson-
hatast

V(t) = —DE(t) (3.2)

egyenlet irja le. Itt D az atom (haromkomponenst) dipélmomentum-operatorat
jeloli. A kovetkezSkben felteszem, hogy a gerjesztd tér az x — y stkban polarizélt,

azaz I/, = 0. Elliptikusan polarizalt gerjesztéshez
E, = Ey(t) coswtcosh), E, = Ey(t)sinwtsinf (3.3)

alaku teret hasznalok, ahol az Fy(t) burkold lassan valtozik a periodusidé altal

meghatarozott idéskalan, amelyet a kozponti frekvencia segitségével lehet defini-
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alni, azaz T = 27 /w. A 0 sz6g folyamatos atmenetet biztosit az x irdnyud linearis
(0 = 0), cirkularis (0 = 7/4) és y iranyna linearis ( = 7w/2) polarizaciok kozott.
(Az e ellipticitas, amely a polarizacios ellipszis kis- és nagytengelyének aranyat adja
meg, [123| 124, 125] esetemben az € = tanf ha 6 € [0,7/4] illetve ¢ = cotf ha
0 € [r/4, /2] Osszefiiggés segitségével hatarozhatd meg.)

Nyilvanvalo, hogy a egyenlet nem a lehets legaltalanosabb kifejezés, de
egy gombszimmetrikus kezdeti allapot esetén csak az ellipticitas mértéke a lényeges,
nem pedig a polarizacios ellipszis orientacidja. A egyenlet segitségével meg-
vizsgaltam a felharmonikus-keltés folyamatanak ellipticitas fiiggését - és a numerikus
megkdozelitésem pontossaga is ellenérizhetd az orientacio fiiggetlenség monitorozasa-
val.

Bar a egyvenlet dipol kozelitést hasznal, melyet hosszmértékben irtam fel.
Ez utobbi tény a kévetkezd eredmények szempontjabol nem dontd jelentdségi, mivel
a figyelembe veendd kivalasztési szabalyok mérték invariansak. A dipolkozelités azt
jelenti, hogy figyelmen kiviil hagyjuk az elektromos tér térbeli fliggGségét és a magne-
ses tér hatasat, ez ugy foglalhato 6ssze, hogy egy olyan vektorpotencialt feltételeziink
[126], amelynek gyenge a térbeli fiiggése a kolesonhatés karakterisztikus hosszisagan.
Ez utobbi azonositasa nem trivialis a HHG folyamata soran, példaul az atombol kike-
riils elektron hullimcsomag terjedését is figyelembe kell venni [126, 127]. Mindezeket
a szempontokat Osszegezve arra a kovetkeztetésre juthatunk, hogy a kévetkezékben
vizsgalt paramétertartomanyra a dipolus kozelités ad pontos leirést a problémarol. A
lathato illetve az infravoros tartoméanyba esé gerjesztéseknél a hullaimhosszak harom
vagy négy nagysagrenddel nagyobbak, mint a Bohr-sugar, és a klasszikus elektron-
palyak is a mag kozelében maradnak a hullimhosszhoz viszonyitva. Ennek ellenére
felhivom a figyelmet, hogy szamitdsaimban hasznalt dipol-kozelités kivalasztasi sza-
balyai eltérnek az altalaban gyenge kvadrupoél atmenetek kivalasztasi szabalyaitol.

A kovetkezSkben megoldom az id6fiiggd Schrodinger egyenletet a Hamilton ope-
rator alakjanak felhasznalasaval. Ehhez a Sturm allapotokat hasznilom bazis-
ként. A feladat gdmbszimmetridja miatt érdemes gémbi-polar koordinatakat hasz-
nalni. Ezek segitségével az allapotoknak megfelels hullamfiiggvények a képlet
alakuaak 59, [60]. A Sturm fiiggvények ortogonalitasara igaz, hogy:

1
SntmlSwrn) = [ 81 @) Sur 1)

= Opn’ 11 O - (3.4)
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A Sturm bézis segitségével a Hy és V() matrixelemeit a fenti bels6 szorzat felhasz-
nalasaval kell kiértékelni. Példaul a D = er x komponenséhez sziikségiink van a

kovetkezd maéatrixelemekre

27 « x
glfnm = <Sn,l,m|X|Sn’,l’,m’> = / n,l,m(r);sn’,lﬂm’(r)dgr (3'5)
2r ™ o0

/// i (1,0, @) sin 6 cos ¢ X Sy pr e (7,0 , @)r? sin ¥drdide.

(Itt az alsé és a felsé indexek hasznélata csak az olvashatobb formulédk miatt van,
tovabba e jeloli az elektron toltését beleértve az elGjelet is.) A numerikus szami-
tdsokhoz hasznalt Sturm-fiiggvények szama, nyilvinvaléan véges. Az n = 1,2 és
3, {6 kvantumszamoknak megfelel§ energia sajatallapotok idéGfejlesztéséhez csak né-
hany Sturm allapotra van sziikség. A kovetkez6kben ezek az energia sajatallapotok
lesznek az id&fejlesztések kezdGallapotai is. A szimulacidkban az els§ 204 Sturm
fiiggvényen szamoltam, ami Sturm bézisfiiggvények indexében n = 8-nak felel meg.
A numerikus szamitasoknal egy reélis 800 nm-es kozponti hullaimhosszt hasznéltam.
Ellenériztem a dinamika konvergenciajat a Sturm bazis méretének novelésével, egé-

szen addig, amig az eredményekben nem volt érdemi valtozas.

3.2. Kozelterek modellezése véges differencia mod-

szerrel

A masik nagy téma, amivel foglalkoztam, a nanostrukturak térnévekményének vizs-
galata. Ehhez a nanostrukturdk optikai valaszjelét (extinkciojat) és a térnovek-
ményét modelleztem. Ehhez a kereskedelmi forgalomban elérheté Lumerical szoft-
vercsomagot hasznaltam. A szimulacidimat véges differencia modszerével végeztem
(finite difference time-domain, FDTD). Az FDTD modszer egy numerikus technika,
amelyet elektrodinamikai modellezésre hasznalnak. Mivel ez egy idGtartomanybeli
modszer, az FDTD megoldéasok széles frekvenciatartomanyt képesek lefedni egyetlen
szimulacios futtatassal, és a nemlinearis anyagtulajdonsigokat természetes modon
kezelik. A modszerrel tulajdonképpen az idsfiiggs Maxwell-egyenletek (a parcialis
differencialegyenletek forméjaban) oldjuk meg diszkretizalt tér- és idGbeli pontok-

ban. A véges differencia modszer idGtartomanybeli volta miatt sokkal alkalmasabb
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3.1. abra. Az ITO réteg optikai tulajdonsagai (torésmutaté és extinkcios egyiitthato)
ellipszometriai mérések alapjan [128].

ultragyors plazmonikai jelenségek modellezésére, hiszen kozvetleniil szolgaltatja a na-
noszinten lokalizalt elektromégneses terek idGbeli lefutdsat ellentétben a bevettebb
végeselemes modszerekkel (pl. COMSOL programcsomag). FEz utobbi esetben a
lokalis terek femtoszekundumos dinamikaja csak bonyolult eljarassal, a monokroma-
tikus gerjesztésre adott valaszokbol lett volna kinyerhetd, igy a modellezési munkam
soran kizarolag az FDTD eljarast hasznaltam.

A szimulaciok soran arany nanostrukturdkat vizsgaltam, amelyeket egy indium-
onoxid (ITO) réteggel bevont kvarciiveg lapka tetején helyeztem el. A szubsztrat
torésmutatdjat n = 1, 45-os értékkel allandonak vettem a modellezés soran. Az I'TO
optikai tulajdonsagait és vastagsdgat ellipszometriai méréssel hataroztam meg és a
modellt ehhez igazitottam (1d. abra) Az arany nanorészecskék optikai fliggve-
nyeit a [129] munka adatsoraval modelleztem. A gyorsabb és hatékonyabb futtata-
sok érdekében egyetlen nanorészecskét és kozvetlen kornyezetét vettem figyelembe a
szimulaciok soran. Ahhoz, hogy a szomszédos illetve tavolabbi részecskék hatasat
le tudjam 1irni, a szimulacios térfogat hatarain periodikus peremfeltételeket irtam
el a szubsztrat feliiletére mergleges irdnyokban, ami egybeesett a nanorészecske-
halozat tengelyeivel. Illetve abszorbealo hatarfeltételt szabtam meg a szubsztrattal
parhuzamos iranyban. A cella x és y iranyu kiterjedését a nanorészecske méatrix
racsperiddusanak megfelelGen véltoztattam, a z irdnyban pedig 1000 nm-es méreten

tartottam. A szimulaciok sordn az arany nanorészecskék cstcsait és éleit 20 nm-
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3.2. abra. Numerikusan szamolt térnévekmény értéke az elemi cella méretének fiigg-
vényében A, = A, = 500 nm-es nanostruktira-haléozat esetén, ahol a nanorud-
halozatok racsallandoit = és y iranyban A,-szel illetve A,-nal jeloltem [128].

es gorbiileti sugarral lekerekitettnek vettem, amit az elektronmikroszkopos mérések
alapjan allitottam be.

A gerjesztéshez egy linedrisan polarizalt rovid lézerimpulzus idébeli alakjat al-
litottam be, amelyet az ELI-ALPS intézetben miikods HR lézerrendszer (Active
Fiber Systems GmbH) szélessavi spektrumabdl szamitottam ki. A lézerimpulzus
9,5-fs hossztsagt és 1030 nm-es kozponti hullamhosszti. A szubsztratra feliilr6l me-
rélegesen bees6 fényimpulzus amplitiadojat egységre allitottam. Az egyes nanorudak
maximalis térnévekményének meghatarozasahoz a csiicsok kozelében felvett, a loka-
lizalt plazmonok elektromagneses terének idébeli alakjat hasznaltam.

A szimulécios eredmények értelmezéséhez el kellett végezni egy numerikus konver
gencia-vizsgéalatot a szimulacios térfogat cellaméretének valtoztatasaval (lasd ab-
ra). A térnovekmény értékek telit6dd novekedést mutatnak, ahogy a cella mérete
csOkken, azaz a térbeli felbontés jobb lesz. A szimulaciokhoz 0,7 nm-es cellaméretet
valasztottam a részecske kdzvetlen kérnyezetében, téle tavolodva a levegGben terje-
déshez adaptivan novekvé cellaméretet alkalmaztam. Ez észszertd kompromisszum
volt a pontossag és a memoria illetve idigény kozott, mivel a méret tovabbi csok-
kentése 4% alatti kiilonbséget eredményezett a térnovekmeény értékében. A nanoob-
jektumok feliilete nem tokéletesen sima. A SEM képek szerint az aranyszerkezetek
szemcsemérete 15 nm koriil van (lasd a a) abrat). Ezt vizsgaltdk munkatarsa-
im korabbi munkajukban [128], ahol hasonl6 modelljikbe 1 nm effektiv érdességet

vezettek be 15 nm-es korrelacios hosszal. Megmutattak, hogy ekkora mértékii érdes-
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ségnek elhanyagolhaté a hatasa a szimulalt extinkcios gérbékre b) abra) [130].

(a) (b)

q
50 55 60 65 70 75 80 85
X pozicid (nm)

100 nm

3.3. abra. a) A nanorészecskék érdességének modellezéséhez hasznalt nanotéglak
SEM képe b) A szimulélt érdes nanotégla sematikus rajza A fekete nyil mutatja

------

a sziirke nyilak jelzik. A sziirke teriilet a 40 nm-es mdlum on-oxid réteget, mig a
kék az omlesztett kvarc hordozot jeloli. A piros keret hatarolta teriiletet mutatja a
¢) térnovekmeény térkép. A térnévekmény maximuma a nanotégla csticsai kozelében
eléri a 34,5-es értéket, sima feliiletd nanotégla esetén ez az érték 31,7, ami 10% beliili
eltérest jelent [P2].

A nanorudak extinkciés spektrumat linearisan polarizalt teljes-tér szort-tér
(TFSF) sik hullamforras hasznalatdval modelleztem. Az elnyelt és a szort telje-
sitményt a forras région beliil és kiviil kiszamolva meghatarozhato a részecskék ex-
tinkcids spektruma. A vizsgalt mintakon a nanorészecskék matrixban helyezkednek
el, ami tulajdonképpen egy periodikus racs, igy az elektromagneses teriik kolcson-
hathat, amely kozeltér vagy tavoltér elektroméagneses kolcsonhatésa befolyasolhatja
a részecskematrix plazmonikus tulajdonsigait. Mintaim esetében a nanorészecskék
olyan racsot alkotnak, ahol a részecske tavolsdgok nagyobbak, mint amely lehetévé

tenné a kozeltér csatolast, de kolcsonhatasba 1éphetnek egyedi dipdl tereik, mdédo-
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sitva a kollektiv optikai valaszukat [I31]. Emiatt a részecske halozatokat egy olyan
sikhullamu forrassal vilagitottam meg, amelynek jellemz6i megegyeztek a TFSF for-
rassal, és az atvitt teljesitményt egy frekvenciatartomanya térmonitor rogzitette 50
nm-rel a nanostruktira felett. A tavoltér szimulacidkkal meghatérozott extinkcios
gorbéit késébb 6sszehasonlitottam a mértekkel b) és ¢) abra).

3.3. Kisérleti modszerek

3.3.1. Plazmonikus nanostruktirak elGallitasa litografidval és

ionsugarral

Az aldbbiakban réviden bemutatom a nanostrukturalt minték készitéséhez hasznélt
eljarast, mellyel nanométeres mérettartomanyban homogén mintazat allithato elg. A
nanostruktdrakat minden esetben egy hordozora készitjiik el. Ez a szubsztrat altalé-
ban egy 12,5x12,5x0,5 nm méretii kvarciiveg lap, amely 35 nm vastagsigi indium-
onoxid (ITO) bevonatot kap. Ez a bevonat transzparens ¢és az elektromos t6ltést is el
tudja vezetni a feliiletrsl az elektronnyalabbal torténd besugarzas kozben. A kvarc-
iiveg mellett egyik oldalan polirozott szilicium lapkat is szoktunk hasznalni, illetve
az elkésziilé aranyréteg vastagsdganak ellenérzésére is ezt alkalmazzuk. A rétegvas-
tagsdg mérését ellipszometriaval végezziik, melyhez a Semilab SE-2000 tipusi, for-
gbd kompenzatoros spektroszkopiai ellipszométert hasznaljuk, melynek hullamhossz-
tartomanya 245 nm-t6l 975 nm-ig terjed.

Az ITO bevonati hordozo lapkara 30 perces plazma-tisztitas utan, forgdtarcsas
rétegképzd (spin-coating) eljarassal egy nagy molekulasilya (600-950 kg/mol) poli-
mer, poli-metil-metakrilat (PMMA), réteget viszek fel. Ez tulajdonképpen a metakril
sav metil-észterének polimerizaciojaval késziil. A munkam sordn a PMMA anizol-
ban illetve klor benzolban oldott 1-10% szarazanyag tartalmu oldatat hasznaltam
egy Microtec Siiss tipusu forgdtércsas rétegképzs berendezésben. Az eljaras 1ényege,
hogy egy forgd tarcsara vakuum tappanccsal régzitjiik a kvarc hordozot, racsepeg-
tetjiik a PMMA oldatét és nagy fordulatszamon (1000-6000 1/s) nagységrendileg 1
percig porgetem. A kialakulo réteg vastagsagat az oldat viszkozitasa illetve a fordu-
latszdm hatarozza meg. Ezen paraméterek optimélis kombinaciojat minden kivant
rétegvastagsag-értékhez ki kellett tapasztalni. Az oldoszer centrifugalas kézben elpa-

rolog, igy a polimer megszilardul a hordozo feliiletén. A PMMA stabilizalasa miatt
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150 °C-on ki kell fiiteni a bevont hordozot 3 percig. JellemzGen 50-300 nm vastagsagu
bevonatokat készitettem figyelembe véve, hogy a kialakitandd arany nanorészecskék
vastagsaganak 2,5-3-szorosa legyen a bevonat vastagsaga. Eleinte csak kétszeres vas-
tagsagi bevonatot hasznaltam, ami az arany részecskék és az eltdvolitandd maszk
feletti aranyréteg Osszetapadésat okozta. Ennek eredményeként a felesleges aranyat
nem, vagy csak részben sikeriilt eltavolitani.

Az frast egy RAITH e-LINE Plus elektronmikroszkoppal végezziik, amely alkal-
mas az elektronsugaras litografiara is (electron beam lithography, EBL). Az elektron-
mikroszkopos képalkotas (1,6 nm foltméret 20 keV gyorsitofesziiltségnél) mellett, a
fokuszalt elektronsugar nagy sebességii (20 MHz pixelfrekvenciaval) és pontos mozga-
tasara is képes a beépitett mintagenerator segitségével, illetve képes az elektronsugar
gyors ki-be kapcsolasara egy elektrosztatikus nyalabarnyékolo segitségével, amelyek
a minta homogén besugarzasat teszik lehetévé. A nyaldb energidja (20 eV - 30 keV)
és arama (5 pA - 20 nA) széles tartomanyban valtoztathato a kiilonb6z6 litografi-
ai feladatoknak megfelel6en. Példaul optikai racs is készitheté 40 nm-es legkisebb
racsallandoval.

A mikroszkép szoftvercsomagjanak segitségével konnyedén megtervezhets bar-
milyen két dimenziés alakzat illetve ezek matrixba rendezésével létrehozhatd egy
homogén matrix ezen nanostruktirakbol. A nanostruktirak méretét alulrol korla-
tozza az elektronnyalab legkisebb 8 nm-es foltmérete vonalirasnal, ami kiilonbozik a
képalkotasnal elérheté 2 nm-es foltmérettdl.

A abran lathato lift-off folyamata a kovetkezé: A PMMA-t elektronnyalab-
bal besugarozzuk, berajzoljuk sz6 szerint a megtervezett mintazatot. A besugarzas
kémiai folyamatokat indit el az anyagban melynek hatasira a hosszi polimerlancok
széttoredeznek, és késébb szelektiv kioldasi folyamattal eltavolithatok. Igy egy be-
maszkolt kvarc hordozot kapunk, amelyen megjelenik a kivant minta negativja. Erre
a felparologtatunk 1 nm vastag krom adhéziés réteget majd erre a kivant vastag-
sdgban a megfelels fém réteget esetiinkben 40 nm vastagsagiu arany réteget. Ezaltal
a kordbban besugarzott és kioldott feliilettartomanyokban a fémezés kozvetleniil a
kvarcfeliiletre tapad, mig a maszkolt részeken a PMMA tetejére.

A kovetkezd 1épésben acetonos fiirdGben ultrahangos tisztitoval leoldjuk a PMMA
réteget és ezzel a nem kivant részeken az aranyréteget is. A folyamat végére kapunk
egy kvarclemezt a feliiletén arany plazmonikus nanostruktira-halozattal, melynek a
tipikus mérete 200 x 200 pm. Ekkora teriiletre a kisérletek soran 72400-160000 db

arany részecskét helyeztem el. A kisérletek soran az elhelyezett egyedi nanorészecskék


https://www.raith.com/product/eline-plus/
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3.4. abra. Az elektronsugaras litografia folyamata, az un. lift-off eljaras feliileti
nanostrukturdk elgallitasara.

méretei: 310 nm-es hossz, 120 nm-es szélesség és 40 nm-es magassig a hordozo felett.
(A méreteket a fent emlitett RAITH pasztazo elektronmikroszkoppal mértem.) Itt
jegyem meg, hogy a mintatart6 asztal mozgatasaval akar 100 x 100 mm teriilet is
megirhato, a kis négyzetek Osszeillesztésével, azonban ekkora teriiletek frasa a nagy
részecskeszam miatt til hossza id6t venne igénybe.

Az elsé kisérletek soran probléma volt az arany részecskéken maradé nem kivant
perem, amit egy vékony szoknyaszerid aranyfilmként kell elképzelni a nanorészecskék
fels¢ konturjan, ahogy az a [3.5] és a |3.6| 4brakon lathato. A kozelmultban sikeriilt
elharitani ezt a jelenséget, errdl taldlhato fénykép a abran. Kideriilt, hogy a
peremesedés a fém felparologtatasa kozben keletkezett a forras és a minta kozti nagy
tavolsag, illetve a nem elegendéen nagy vakuum miatt. A fémgéz atomjainak egyenes
vonalban kellett volna a hordozora eljutni, de a sok {itkdzés miatt merdleges sebes-
ségkomponenst is szereztek, ezért a maszk oldalara is eljutott annyi arany, amely
mar Osszefiiggd rétegként Osszetapadt a nanorészecskékkel.

Kutatdintézetiinkben rendelkezésre all tovabba egy Scios 2 HiVac elektronmik-
roszkop is, amely fel van szerelve egy fokuszalt ionsugaras (Ga-FIB) eszkozzel. Ennek
f6bb paraméterei:

e pasztazasi sebességtartoméany: minimum 25 ns/pixel - 10 ms/pixel, drift kor-
rekci6 lehetsége mind SEM, mind FIB iizemmoddban.

e gallium ion agyu (0,5 keV - 30 keV melynek maximalis sugararama legalabb 65
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3.5. dbra. A nanostruktirak nem kivint peremesedése, amely miatt plazmonikus
nanorészecskék elGallitisahoz kompakt vikuumparologtatot célszerd hasznalni.

nA)

e FIB-képen elérhetd térbeli felbontas 3,0 nm

e mintakamra rendelkezik integralt plazma-tisztitoval

e minimalisan x = y = 100 mm; z = 50 mm motorizalt mozgatast lehetGvé
tevs eucentrikus mintaasztal (Ez annyit jelent, hogy ha rafokuszalunk egy pontra a
mintatarton, akkor forgatas/dontés utén is az marad a latotér kozepén. Tehat nem
csak fix tengelyek mentén tud forogni.)

e Ottengelytd, motorizalt mintamozgatassal, -4°-70° kozti dontést és 0°-360° kozti
forgatast biztositva legalabb 12 mm x 12 mme-es, illetve annal nagyobb mintakra.

Ezen késziilék segitségével is elGallithatok nanostruktarak, egyrészt ionsugaras
direktirassal (tkp. marési eljarassal, FIB), a Ga forras altal meghatarozott kb. 25
nm-es felbontéssal. Azonban ez a berendezés felhasznalhato plazmonikus részecskék
irasara is (amire a legegyszertibb direktirdsos eljaras nem igazan alkalmas), az an.
rajzolasos-lefejtéses (angol szakirodalomban sketch and peel) eljarassal. A modszer
itt annyiban tér el, hogy a kvarc lemezre az aranyat adhézios réteg nélkiil kozvetleniil
parologtatjuk fel. A galliumforrasbodl szarmazé ionnyalabbal itt csak a - fentiekben
lefrtakhoz hasonléan megtervezett — nanostruktirak kérvonalait sugarozzuk be, ezzel

korbevagva a kivant nanostrukturakat, kialakitva azok konturjait. Az igy el6készitett
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aranyfilmet egy ragasztoszalag segitségével eltavolitjuk a kvarc hordozorol. A nagy
aranyfeliilet az adhézios réteg hidAnya miatt egyben eltavolithato, viszont a rendezett

struktirat alkoto nanorészecskék fent maradnak a kvarciiveg hordozon.

3.6. dbra. A nanostruktirak pereme koriil talalhaté arany film.
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3.7. dbra. Megfelelen beallitott fémezdvel késziilt nanostruktirak perem nélkiil.

3.3.2. A mintak plazmonikus tulajdonsagainak spektroszkoépiai

jellemzése

A nanostruktira-halozatok extinkcios tulajdonsigainak vizsgilatat egy Zeiss Axio
Imager.z2m fénymikroszkop segitségével mértem transzmisszios tizemmodban. (A
nanostruktira halozatokrol lathaté mikroszkoppal készitett képek a és ab-
rakon.) Az athalado fényt egy beépitett volfram-halogénlampa biztositja, amelynek
spektruma megkozelitSleg egy 3080 ° K -es feketetest sugarzasanak felel meg. A meg-

felel§ polarizacioju fény elGallitasahoz a lampa fényét polarizatoron, illetve cirkula-
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risan polaros fény esetében még egy A/4-es lemezen dtengedve kapjuk meg. Linearis
polarizacio esetén a nanorudak hossztengelyével parhuzamosan allitottam be a po-
larizaci6 iranyat.

A mikroszképba beépitett blende segitségével elérhetd, hogy csak az elGéllitott
200 pm-es nanostruktira-halozat legyen kivilagitva, illetve a referencia pont méré-
sekor a kozvetleniil mellette 1év6 ,jiires” kvarclemez. A mintan athaladé fényt egy
10-szeres nagyitasi objektiven keresztiil (melynek numerikus apertiraja 0,25) be-
csatoltam egy optikai szalba, mely azt a spektrométerbe vezeti. Méréseimnél két kii-
16nb6z6 spektrométert hasznaltam a mérendd hullaimhossztartomanytol fiiggéen. A
lathato hullamhossztartomany kozelében az Avantes AvaSpec-ULS3648-USB-2 tipu-
st, Si-alapu spektrométert, amely 490-1030 nm hullamhossztartomanyban miikédik.
Az infravords tartoméanyban pedig a Rgb Photonics gyartméanya Q-red spektromé-
tert, amely a 880-1730 nm-es hullimhossztartoményon mér. Természetesen az optikai
elemeket is a mérendd hullamhossztartomanynak megfelelGen kellett kivalasztani. A
mért extinkcios gorbék tulajdonsagait (maximum hely és félérték szélességek) a

tablazat mutatja.

3.8. abra. Kilenc nanostruktura-halézat képe fehér fénnyel kivilagitva. Az eltérd
mezo6tulajdonsagok a fehér-fényt kivilagitas sorén el6allo eltérs szinekben is lathatok.
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3.9. dbra. Egy, a mérés soran hasznélt nanostruktura-halozat optikai mikroszkoépos
képe, fehér fénnyel kivilagitva.



4. fejezet

Eredmények

Ebben a fejezetben bemutatom elméleti munkam soran elért eredményeimet, majd

a plazmonikus nanostruktirakkal végzett kutatasaim eredményeit.

4.1. Magasrendii felharmonikus-keltés modellezése

Sturm béazis és Floquet médszer 6tvozésével

A nagy intenzitasa optikai gerjesztés koézponti frekvencidjahoz tartozé magasrendii
harmonikusok elallitasara iranyul6 rendkiviil nemlineéris folyamatot mar észlelték
kiilonbozo fizikai rendszerek céltargyként torténd felhasznélasaval [B 132] 133, 134
14]. A jelenség szerepe a mogottes erds térbeli mechanizmusok megértésének elmé-
lyitésén tul a lézertechnikdban is alapvets: az elektromégneses sugarzas rovid (akar
attoszekundumos tartomanyi) impulzusainak megjelenése a harmonikusok megfelels
fazisu Osszegzésén alapul |2 [12].

A jelenség vizsgalatat a Hamilton operator segitségével felirt idéfiiggs

Schrédinger-egyenlettel kezdem, amely a kiils§ térbe helyezett atomot irja le:

L) (1) = [Ho + V(D)) 0) (1)

ahol Hy a szabadon allo atom Hamilton operatoranak felel meg (kinetikus rész plusz
a Coulomb-potencial). A linedrisan polarizalt, monokromatikus E kiils§ lézertérrel

val6 kolesonhatést
V(t) = DEg cos(wt) (4.2)

57
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adja meg, ahol D a dip6lmomentum operator Eq a térerGsség vektor, melyet parhu-
zamosnak vesziink az x tengellyel.

A egyenletben szereplé Hamilton operator idében periodikus (T' = 27 /w),
ezért szakaszban bGvebben kifejtettek alapjan létezik Floquet allapotok végtelen

halmaza

|6r)(t) = " Jug) (2), (4.3)

ahol |ug)(t+7T) = |ug)(t) igaz minden k esetén, ez fontos szerepet jatszik a probléma
elméleti leirdsdban.

Pontosabban, mivel a |¢x), k = 0,1,2,... allapotok teljes bazist alkotnak minden
t idépillanatban, ezért egy

[)(0) = Z cx|or) (0) = Z%’W)(O) (4.4)

k

tetsz6leges, ismert kezdd§ allapot esetén, annak idéfejlédése kiszdmithato a

990 = Y el (1) = 3 cxe™ugh () (1.5

k k
alakban. Vagyis miutan meghataroztam az ¢, Floquet kvazienergiakat és a megfeleld
id6ben periodikus |uy)(t) allapotokat, barmely kezdeti allapot dinamikéajat ki tudom
szamolni. Gyakorlatilag €, és |uy)(t) megadhato a valos térben vett ortogonalis fligg-
vények segitségével (mint példaul a szokasos hidrogénatom sajatallapotok, |n, 1, m))
figyelembe véve az ¢! Fourier-fiiggvényeket, mint periodikus bazist az idétarto-

méanyban (ahol k egész szam). Gombi polarkoordinatak segitségével irhatjuk, hogy:

!
I, 1, ms B (r, ) = |n, 1, m) ()t = ot~ abm (L)

aogn

(=l+n—1! 5, 2r m ikt
WL—H—n—l — | Y["(0, p)e™, (4.6)

aopn
ahol L az asszocialt Laguerre-polinomokat, Y pedig a gdombfiiggvényeket jeloli. Az
egyszertiség kedvéért az (r,t) argumentumot nem irom ki a kovetkezékben, hacsak
nem elengedhetetlen. A fenti allapotok ortogonalisak a ([1.39)) és (1.41)) bels szorzat
szerint, azaz (n,l, m;k|n', l';m/; k') = 0pn 0w Oy O . A (4.3]) egyenlet segitségével a
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Floquet allapotok a kovetkez6 formaban kereshetsk:

60) (8) = expliegt) S chyuln, 1, ms K)(0). (4.7)
nlmk

Ezt visszahelyettesitve az id6fiiggé Schrodinger-egyenletbe 1) és megszorozva az
eredményt balrol a (n', ', m'; k'|-val, kapjuk;

€k Chrigy = > oy (0 U s K| H 0, 1 ) + ko S S Ok (4.8)

nlm
nlm
A (n,l,m, k) diszkrét index négyest a tovabbiakban egyetlen egész j valtozoval he-
lyettesitve és hasznélva a fljj/ = (0, U',m; k|H|n,l,m; k) + kwdm 0y Oy Ops jelolést,
a (4.8)) egyenlet a (1.47) sajatérték-egyenlet forméjat olti, egészen pontosan

ejc; =Y ey (GlH|T). (4.9)
j/

Mivel itt j megfelel az (n, [, m, k) indexeknek c; jelentése cf'™ és ¢; jeloli -t. A fenti

operator méatrixelemei meghatarozhatok a H(t) Hamilton operator koordinéta repre-
zentacioja segitségével, ahogy az |n, [, m; k) allapotok is a (4.6)) egyenlet segitségével.
Vilagos, hogy

&o

<n’, l/, m'; k"Ho‘n, l, m; k’> = ﬁénnxéwémmxékk/, (4.10)

ahol & = —1 Ry ~ —13,6¢V hidrogénatom esetén. A kolcsonhatést leird V (¢) expli-
cit modon fiigg az id6tsl, kovetkezésképpen nem lesz diagonélis az id6héz kapcsolodo

utolsd indexben:

E ) )
DE cos(wt)|n,l,m; k) = EOD(em +e7“YIn, 1, m; k) (4.11)

_Lop

ahol D a D operator x irdnyd komponensét jeloli. A Vj; térbeli részét a dipolmo-
mentum matrixelemek hatérozzak meg. A (4.10]) és (4.11)) egyenletek felhasznalasa-
val megkonstrualtam a 1) sajatérték egyenletben szerepls H végtelen matrixat a

(1.50)) alakban.
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4.1. dbra. Egy numerikus szamitéasi eredményekkel feltoltott Floquet Hamilton mat-
rix grafikus megjelenitése.

A gyakorlatban a szamitasokhoz - mint minden numerikus modellben - valahol el
kell vagni ezt a végtelen matrixot gy, hogy egy elegenden nagy, de sziikségszertien
véges részét hasznaljuk, ez lathato a abran. A csonkolds méretét a kezdeti alla-
pot és a lézer-atom kolcsonhatas erdssége alapjan hataroztam meg. A kolcsonhatéas
ergsségeét a lézer Ey térerGssége jellemzi. A  statikus” |n,l,m) = |n,l,m;k = 0)
sajatfiiggvényeket mindenképp figyelembe kell venni. Ezenfeliil az Ej térerGsség ha-
tarozza meg a figyelembe vett £ nem nulla értékd sajatfiiggvények szamat, amelyek
kozvetleniil kapcsolédnak a magas harmonikusokhoz. Tovabba ezek fontos szerepet
jatszanak az allapot idéfejlédésében. Példaul egy gyenge gerjesztéshez a linearis
valasznak megfelels k = +1 elegendd. Kisérleti szempontbol azok a |¢)(0) kezdd-
allapotok preparalhatok a legkonnyebben, melyek a hidrogénszertd |n,l, m) kotott
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allapotok vagy ezek dipodlcsatolt szuperpozicioja. Mivel altalaban az n — n’ < n
lefelé torténs atmenetek nem zarhatok ki, az |n = 1,1 = 0,m = 0) alapallapotot
mindig figyelembe kell venni. AlapvetGen minél nagyobb az n kezdeti értéke, an-
nal tobb elemiinek kell lennie a numerikus szdmitasokhoz sziikséges véges béazisnak.
Ezzel egyiitt a numerikus szamitasi igény is n6. Figyelembe kell venniink, hogy
az |n,l,m), hidrogénszerii kotott allapotok, amelyek ortogonalisak a kontinuumban
1évé pozitiv energias dllapotokra, nem alkotnak teljes bazist. Ezenkiviil a gdzminté-
ban lezajlo felharmonikus-keltés folyamatanak szokasos képe (harom-lépéses modell),
alapjan a kontinuumhoz tartozo, pozitiv energias allapotok szerepe jelentds. Ezért,
a probléma megfelel§ leirdsa érdekében, a bazisfiiggvények egy masik halmazat kell
hasznalnom. Ilyenek a Sturm allapotok [59], amelyek koordinata-reprezentacioja a

kovetkez§ alak:

N a3/22l+1e—ar (l + TL)'

x (ar)4Fy(l = n+ 1520 + 2; 200) Y] (0, 6).

Ezek bézist alkotnak a normalhato allapotok terében az o minden értékére (szamité-
saimban « = 1 értéket hasznaltam [60] alapjan), igy optimalis valasztast jelentenek
egy olyan normatarté dinamikdhoz, amely magéban foglalja a kontinuumot is. Az
In,l,m; k) allapotok analogjat kapjuk, ha az [Sy,, )-t e*!_vyel szorozzuk, amely al-

kalmas a felharmonikus-keltés folyamaténak leirasara. A fentiekben |n, [, m;k)-val

«
n,l,m

leirt eljarast megismételtem a | Yelke! fiigavényekkel is. Azonban figyelembe vet-
tem a Sturm fiiggvények esetében egy 1/r normaéalasi faktort [59, 60], igy az (1.41)

egyenletben a belsGszorzatot a kovetkezs

(sl = [ dt [ Ldraiteypatet) (1.13)

forméban hasznéltam, tovabba a Hj és V(t) matrix elemeit is ezen belsGszorzat
alkalmazésaval szamoltam ki.

KovetkezGkben elemzem az altalam hasznalt moédszer numerikus hatékonysagat.
A Floquet modszer nagyon kényelmes a rendszer allapotanak leirdsdhoz, mind a
t = 0-ban, mind pedig az id6fejl6dés sordn. A sajatérték-egyenletet csak egy-
szer kell megoldani a csonkolt altéren beliil, hogy megkapjuk a kiilonb&z6 kiindulasi

allapotok idéfejlddését. A szokéasos hidrogén sajatéallapotok (amelyeket kezdGallapot-
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ként tekintettem) kifejtéséhez nagyon korlatozott szamu Sturm fiiggvény sziikséges,
mivel n = 1 vagy 2 esetén (n,l, m|S*n’,l,m) az n’ > 2 tagok elhanyagolhatok. Az
idétejlédés szamolasa soran, a munkdmban alkalmazott intenzitds esetén, az ered-
mények 100-nal kevesebb Sturm fiiggvénybdl allo6 bazis esetén mar konvergensnek
bizonyultak a konvergencia vizsgélat alapjan. Ez megerGsiti azt a tényt, hogy a
Sturm bazis figyelemreméltoan illeszkedik a HHG problémakor vizsgalatahoz.

Az idé6fiiggés leirasahoz a periodikus e fiiggvények koziil 80 kiilonbozs k értéket
elegendd volt figyelembe venni. A egyenletre nézve, ez egy N X N ritka matrix
diagonalizalasat jelenti, ahol N értéke valamivel 10 000 alatt van. Ezt Osszehason-
litva példaul a kozvetlen térbeli diszkretizdlassal, hasonld kiilsG térerGsség mellett
néhanyszor 1000 pont sziikséges minden relevans irdnyban ahhoz, hogy megbizhato
eredményt kapjunk lasd pl. [I35]. Lineérisan polarizalt kiils6 tér esetén, amikor
a probléma lényegében kétdimenzids, ez tobb mint 10° racspontot jelent. A gdmbi
harmonikus szorzotényezGk figyelembevétele esetén a sziikséges racspontok szamat
szorozni kell a sziikséges gémbi harmonikusok szamaéval, ami szintén kozel van a
10%-hoz [136].

A kiilonb6z6 numerikus modszerek hatékonysiganak Osszehasonlitasa kapcsan
megjegyzem, hogy az id6fiiggé Schrodinger-egyenlet megoldédsanak numerikus kolt-
sége egy adott véges bazisra fiigg az idGintervallumtol, amelyben szeretnénk kiszé-
molni a megoldast. Rovid, néhany ciklusi impulzusok hatékonyan szamolhatok.
Ez azonban éppen olyan rendszer, ahol a Floquet mdédszer nem alkalmazhatd egy-
altalan, mivel az periodikus gerjesztést feltételez. Maésrészrél hosszu, sok ciklusi
impulzusokra, melyekre a Floquet modszer biztosit megfelel§ kozelitést, a TDSE nu-
merikus megoldasa nehézzé valik. Vagyis a gerjesztG impulzus idGtartamétol fiiggGen
a TDSE-alapu és a Sturm — Floquet modszerek kiegészitik egymést: az els6 meg-
kozelités el6nyosebb néhany ciklusu lézerimpulzusoknél, mig az altalam kidolgozott

modszer alkalmasabb sok ciklust vagy folytonos gerjesztés esetén.
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4.2. Filiggés a kezddballapottol

A modszer els6 alkalmazasaként kiszamolom a kiilonbo6z6 1ézerparaméterekhez tarto-
z6 felharmonikus spektrumokat. Ezutan behatéan tanulmanyozom kiilénb6z6 kezde-
ti allapotbol inditott atomok, és az alacsony energids szuperpozicios allapotok [136]
spektrumait.

Bar a HHG dinamikajat jol leirjak a egyenletben szereplé Sturm allapotok,
a egyenletben leirt kezdGallapotok hagyomanyosan energia sajatallapotok vagy
ezek dipolesatolt szuperpozicioi. Ezeket legkonnyebben hosszu, (majdnem) rezonans

impulzusok segitségével lehet prepardlni.
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4.2. abra. Felharmonikus spektrumok kiilonb6z6 |n, [, m) kezdeti allapotok esetén.
A kvantumszdmokat a jelmagyarazat tartalmazza. A gerjesztés monokromatikus,
Eq = 0,1 atomi egység, és w = 0,057 atomi egység (amely A = 800 nm-nek felel
meg) [P1].

Vizsgalataimat a
10)(0) = cos Bln=1,1=0,m=0) 4 e®sin f|n' = 2,I' = 1,m/) (4.14)

kezdgallapottal végeztem, ahol m’ = 0,41. Lathato, hogy a 5 = 0 (7/2) esetén
tiszta energia sajatallapotrol beszélhetiink. Ellenben, ha a § értéke ettsl eltérd,
akkor az alapéllapotnak és egy gerjesztett allapotnak a szuperpozici6jarol beszél-

hetiink ¢ kvantummechanikai fazissal. Ezen kiviil, amikor m’ = 0 a kivalasztési
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4.3. dbra. HHG spektrumok S kiilonb6z6 értékeire a cos fln = 1,1 = 0,m = 0) +
sinfBln' = 2,I" = 1,m' = —1) alaka szuperpoziciok esetén. A gerjesztd kiils§ tér
paraméterei megegyeznek az [4.2| abraéval [P1].

szabalyok alapjan az x irdnyban polarizalt kiils6 tér nem indukal dipdl atmenetet a
kiindul6 szuperpoziciot alkoto allapotok kozott, mig m’ = +1 esetén ezek dipodlcsa-
toltak. A egyenletben szerepl szuperpoziciot egy z tengely mentén polarizalt
impulzussal a legkdnnyebb preparalni. ElGszor megvizsgdlom azt az esetet, amikor
szuperpozicié helyett egyetlen energia sajatallapotunk van ¢ = 0-ban. Az abran a
|1) (0)intenzitasspektrumai lathatok harom kiilonb6z6 atomi energia sajatallapotbol
In=1,1=0,m=0),[n=2,l=1,m=0)és |n=2,1l=1,m = —1) inditva. Idéz-
ziik fel, hogy az E,. levagési (cut-off) energia megbecsiilhets a kovetkezs Osszefiiggés
segitségével: E, = I, + 3.17 U,, ahol U, a ponderomotoros erd, amely kifeje-
zésével adhato meg. I, az ionizacios potencial az ([¢)(0) = |1,0,0)) alapallapotbol.
Altalanositasként mondhatjuk azt, hogy gerjesztett allapotok esetén I, lecserélen-
dé fp—re, ez jelolje azt az energiakiilonbséget, amely a kezdGallapot és a kontinuum
hatara kozt van. Pontosan ez az amit lathatunk a abran a |¢)(0) = [2,1,0)
gbrbén.

Azonban [)(0) = |2,1, —1) esetén nem latszik a cut-off frekvencia jelentss csok-
kenése. A [2,1,—1) allapot esetén azért nem latjuk a cut-off eltolodasat a kisebb
frekvencidk irdnyaba, mert ez az allapot az alapallapottal dipdlcesatolt, igy az id6-

fejlédés soran a |1,0,0) allapot is populalodik. Valojaban, mivel egy ,lefelé” tor-
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4.4. abra. HHG spektrumok f kiilonbozé értékeire a cos Sjn = 1,1 = 0,m = 0) +
sinBln' = 21" = 1,m’ = 0) alaka szuperpoziciok esetén, ahol § = 0. A gerjeszts
kiils6 tér paraméterei megegyeznek a [4.2] abraéval [P1].

ténd Atmenet az alapallapotba megengedett dip6latmenet, az fp értékét nem lehet
egyértelmiien meghatirozni, mivel a dinamika kiilonféle energia sajatallapotokat po-
pulél, de ezek kozott az alapallapotnak van a legkisebb energidja. Ez nem igy van
|1¥)(0) = |2, 1,0) esetén, mivel innét nincs megengedett dipolatmenet az alapallapot-
ba és I, = I,/2*(~ 13.6eV/4 hidrogén esetén). Ehhez hasonléan a felharmonikus-
keltés hatékonysiganak az atomi polarizaciotol valo fiiggését kimutattak hélium ese-
tén is, lasd [137].

A abra azt mutatja, hogy modelliink reprodukilja az atomi HHG spektru-
mok legfontosabb jellemzgGit. Ezért tovabbléphetiink arra az esetre, amikor a kezdeti
allapot egy, a egyenletnek megfelels szuperpozicio, ahol 8 nullatol és w/2-t6l
eltérs értékd. A és abrakon kiilonb6z6 szuperpoziciok esetén szamolt HHG
spektrumokat mutatok be, ezeknél a egyenletben szereplé o értéke nulla. A
abran szerepld szuperpozicidt alkoto allapotok dipolcsatoltak, ellentétben a
abraval, ahol (1,0,0|D|2,1,0) = 0. Az abrak kozotti kiilonbség egyértelmii: a
abra esetében a kiindulé atomi koherencia hatasa sokkal erGsebb. Ahogy azt fentebb
elemeztem a [¢)(0) = |2,1, —1) kezddallapotot a dinamika elkeriilhetetlentil Gssze-

kapcsolja az |1,0,0) alapallapottal. Ezen két allapotbol képzett szuperpoziciobdl
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inditva a rendszert, az idéfejlédés varhatoan nem fiigg erGsen az allapotok kezdeti
siulyatol, mert az idéfejlédés sordn keverednek ezek az allapotok.

Amikor a kezd§ szuperpoziciot alkoto energia sajatallapotok nem dipélesatoltak,
akkor a dinamikajuk kiilonallo ,energialétrakat” kovet a kontinuumig és vissza. Ez
a fiiggetlenség vezet a dupla cut-off struktirdhoz, amely a 4.4] 4bréan lathato, ahol
a két |1,0,0) és |2,1,0) allapotok levagasai elkiiloniilnek, ha a dinamikat ezen &l-
kell lennie annak érdekében, hogy lassuk ezt a szerkezetet, mivel ha |1,0,0) sulya
tal nagy, akkor megfigyelhet6 jelet produkal a két levagas kozti régioban, ezaltal a
lépcs@s struktira elmosddik a spektrumban, féként logaritmikus skalan. Hasonlo
kettds cut-off szerkezetet sikeriilt kimutatni egy masfajta numerikus modszer segit-
ségével a [I38] munkadban. Bar a szuperpoziciot alkoto |1,0,0) és |2,1,0) allapotok
lényegében két fiiggetlen allapotként fejlédnek, a egyenletben [ paraméterrel

meghatarozott silyuk megfigyelhetd kiilonbséget eredményez a spektrumokban.

4.3. Fazisfiiggés

Ebben a szakaszban megmutatom, hogy az atomi koherencia erdsen befolyasolja a
HHG jeleket, és hogy ez a hatas felhasznalhato az attoszekundumos impulzus el-
allitas optimalizalasara. A kvantummechanikai koherencia talan legérdekesebb jele,
hogy a dinamika altalaban fiigg a J relativ fazistol, amely ugyancsak a egyen-
letben szerepel. Az |1,0,0) és |2,1,0) allapotok szuperpozicidja esetében érdekes
modon sem a spektrumban, sem a dipélmomentum varhato értékének az idéfejls-
désében nem lathatd a § kvantummechanikai fazistol valo fiiggés. Ennek megértése
érdekében idézziik fel, hogy e szuperpoziciok alkotoelemei fiiggetlen dinamikat ko-
vetnek, és a koztiik 1év6 dipolus matrixelem mindig elttinik. Ezért mind az |1, 0, 0)
és a |2,1,0) allapotok egymdstol fiiggetleniil hozzak létre a HHG jeliiket. Bar az e
kifejezés a egyenletben csak a |2,1,0) tagot szorozza, egy globalis fazisfaktor
szerepét tolti be. Szimulacidim sordn pontosan ezt tapasztaltam.

Dipélesatolt  allapotok szuperpozici6ja esetén a helyzet més. Példaul a
(1,0,0/D]|2,1, —1) méatrixelem nem nulla, ennek a dipélmomentum varhato értékét
mutatom ugyanazon [ értéknél, de mas-més ¢ fazisok esetén a [4.5| abran. Mint
lathatjuk, a kiilonbség a szuperpoziciot alkoté két allapot kozti elGjel (4 illetve —,

az abran § = 0 illetve 7) meghatarozo szerepet jatszik a rendszer idgbeli valaszje-
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4.5. &bra. A HHG jel id6fiiggése cos fln = 1,1 =0,m = 0)+sinB|ln’ =2,I' =1,m’ =
—1) alaku szuperpoziciok esetén ahol 5 = 7/4, § pedig a jelmagyarazatnak megfelels
értékid. A gerjesztd kiilsG tér paraméterei megegyeznek az [4.2 dbraéval [P1].

lének alakulasaban. Altalaban a csticsok pozicioja, nagysaga, valamint a szélessége

szabalyozhato § értékével, amely kisérletileg igazolhato.

4.4. Polarizaciofiiggés

A magasrendd harmonikusok optikai elGallitasarol ismert, hogy erdsen polarizacio
fiiggs. A linearisan polarizalt gerjesztéssel ellentétben a cirkularisan polarizalt fény
gyakorlatilag nem indukal felharmonikusokat. Hidrogénszerti atom gerjesztése ese-
tén, a bevezetGben ismertetett fizikai kép magyarazza a hatast. Cirkularis polarizacio
esetén a fotoionizalt elektronok soha nem térnek vissza a sziilsatommagjukhoz és a
tér altal megnovelt energidjuk nem felharmonikus sugarzasra forditodik. Ez lénye-
gében egy olyan kép, amely a valdédi, hdromdimenzids térbeli elektrontrajektoriakon
(vagy hullamfiiggvényeken) alapul. Itt egy alternativ leirast adok, amely a diszkrét
Sturm bazist hasznalja, és ramutatok arra, hogy a kvantummechanikai interferencia
jelenségek és a kivilasztasi szabalyok miként magyarazhatjak a folyamat polarizécio
fiiggését. Ez hangsilyozza a tér-id§ szimmetridk fontossagat a magasrendd harmo-

nikus keltés soran.
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Miutan kifejtettem a Hamilton operator matrixelemeit a Sturm bazisban,
kiszamithato a kiils6 mezdk altal generélt idsfejlsdés. Ehhez 2 x 101W/em? cstcs-
intenzitasu gerjesztést hasznaltam. Ez azt jelenti, hogy meghataroztam az |V)(t) =
> Coim ()| Snm) 1d6fliggs kifejtési egytitthatoit, ahol a kezdeti allapot az egyik
In,l,m) sajatallapot. Az allapotfiiggvény ezen formajat behelyettesitve az id6fiiggs

Schrodinger-egyenletbe a kovetkezd alakot kaptam:

. d n'U'm’
ih—Caim (1) = > HI () (). (4.15)

n/ ' m’
A gerjeszt6 tér vivé burkolojat:

Ey(t) = sin® ”?t (4.16)
alaktinak valasztottam a T € [0, 7] intervallumon, és 0-nak azon kiviil. Annak érde-
kében, hogy erds, jol meghatarozott felharmonikus csicsokat kapjak a spektrumban,
sok ciklust impulzusokat hasznaltam, ami azt jelenti, hogy 7 > 27 /w = T.

Amint az varhat6, amikor az atom kezdgallapota a gémbszimmetrikus alapal-
lapot, a dipélmomentum-operatorok idéfejlédése és kivetkezésképpen az intenzitas-
spektruma is szimmetrikus. Azaz egy adott ellipticitias esetén, ezek a spektrumok
fiiggetlenek a polarizacios ellipszis orientaciojatol. (Degeneralt esetben is: az z és
y irdnyd polarizacio azonos spektrumhoz vezet.) A (D,)(t) egy adott 0 esetén, az
egyenlet alapjan, szamszerden megegyezik a (D,)(t) 0 = 7/4 — 0-beli érté-
kével, ami a polarizacios ellipszis azonos ellipticitasanak, de eltérd orientaciojanak
felel meg. Ezért elegendd példaul a (D,)(t)-t a 6 € [7/4,7/2] intervallumon vizs-
galni. A gerjesztG tér linearisrol elliptikusra, végiil cirkularisan polarizaltra torténd
megvaltoztatédsa a felharmonikus csiicsok fokozatos eltiinéséhez vezet az atom altal
kibocsatott masodlagos sugarzas intenzitasspektrumaban abran lentrdl felfelé
haladva). Mindezek az eredmények &sszhangban vannak a varakozasokkal, valamint
az ismert kisérleti eredményekkel, és igy megerdsitik ennek a modellnek az érvényes-
ségét.

Az abra a gerjesztG tér egyetlen amplitudojanak Ey = 0,025 [atomi egység]
felel meg, de szamitasokat végeztem az Ej kiilonboz§ értékeire egészen 0,01 atomi
egységtdl 0,07 atomi egységig. A abran a 9. felharmonikus cstics magassagat
mutatom be linedrisan és cirkularisan polarizalt gerjesztésekre egyarant a fenti tér-

erGsségekre.



4. FEJEZET. EREDMENYEK 69

o
El

©=8r/32 a)

[Onk. egység]

Intenzitas

10°
©5=97/32 b)

=)
L

Intenzitas [Onk. egység]
2 2

1074

o
=)

6=10:1/32 c)

2

Intenzitas [Onk. egység]
= =

1074
0

o
=)

6=12m/32 d)

2

Intenzitas [Onk. egység]
2 S

10712
0 1 5 7 9 11 13 15 17

w

10°
6=1671/32 @)

Intenzitas [Onk. egység]
=)

3
5

0 1 3 5 7 9 11 13 15 17

Harmonikus rend

4.6. dbra. (D,)(t) komponens intenzitasspektrumai a egyenletben szereplé 6
kiillonbozo értékeire. A futtatasoknal hasznalt térerdsség: Ey = 0,025 [atomi egység],
a vivéburkol6 és a periodusid6 hosszénak ardnya: 7/T = 50. Az ellipticitas egytdl
nullaig valtozik az a) abratol az e) fele haladva [P3].
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Amint lathato, a felharmonikus cstics mindig gyengébb cirkularisan polarizalt ger-
jesztésnél, mint linearis esetben. Valojaban bar az elébbi is névekszik a térerdsség
novelésével, gyakorlatilag a numerikus zaj szintjén marad. Ezzel szemben linearisan
polarizalt gerjesztés esetén a felharmonikus jel novekedése szembetiing, és a tobbfo-
tonos illetve az alagut ionizacios rezsim kozotti kiilonbség is megfigyelhets. (A
abran lathato legerdsebb téramplitiado egy kicsit 0,8 alatti Keldysh-paraméternek fe-
lel meg.) Ha a kiilsg tér elég erds ahhoz, hogy megfigyelhets felharmonikus sugérzast
indukaljon, akkor linearisan és cirkularisan polarizalt gerjesztés esetén tobb (akar 7)

nagysagrendnyi kiilonbség van a jelek kozott.
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4.7. dbra. A 9. felharmonikus csiics magassaga a gerjesztd tér Fy amplitudojanak
fiiggvényében (logaritmikus skéala). A kozponti hullamhossz A = 800 nm, 7/T" = 50,
ami koriilbeliil 18 optikai ciklusnak felel meg (intenzitas félérték szélességben).

Bar nyilvanvaléan nem hatékony modja az elliptikusan polarizalt felharmonikus
sugarzas elgallitasanak, érdekes megfigyelni, hogy elliptikusan polarizélt gerjesztés
esetén, amikor megfigyelhet6k a magasharmonikus cstcsok, a felharmonikus sugarzas
is elliptikusan polarizalt, lasd abran. Az elliptikusan vagy cirkularisan polarizalt
felharmonikusok hatékony elgallitasanak részleteit b6vebben targyaljak a [139, 140,
147], 142, 143] munkak.

Az egzaktul cirkularisan polarizalt gerjesztés esetében tanulsagos megnézni, hogy
a felharmonikusok teljesen hidnyoznak-e? (Vagyis nincs semmi, ami ezeken a frek-

vencidkon oszcilldlna a kvantummechanikai idéfejlédés soran.)
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4.8. abra. a) e = 2 ellipticitasu gerjesztG tér estén keltett 3. felharmonikus elektromos
terének vektora altal leirt gorbe. b) A (D,)(¢) illetve (D,)(t) idbeli alakuldsa. Az
abran jol lathato a (D,)(t) és (D,)(t) allando fazis kiilonbsége.

A masik eshetGség, hogy csak a mérhetd méasodlagos sugarzas nem tartalmaz fel-
harmonikusokat. Eredményeim azt mutatjak, hogy a masodik lehetéség all fenn, a
Crm (t) egyiitthatok intenzitasspektruma tartalmazza a felharmonikus csicsok egy-
értelmd mintazatat. Ez a felharmonikus frekvencidk bizonyos jelenlétét mutatja,
amelyek azonban nem jelennek meg a kisugarzott spektrumban. Ennek okait a [4.6

szakaszban targyalom.

4.5. Klasszikus kép

Ahogyan a bevezetGben ismertettem, a gdznemid mintak esetében a harmonikusok
megjelenéséért felelGs fizikai mechanizmusok vilagos, atlathatd értelmezéssel érthe-
t6k meg a "harom-lépéses modell" és altalanositasai szempontjabol [26, 24] [144].
Roviden, a lézertér hatasara az elektron elhagyja az atommagot, gyorsul a kiilsé
elektromos térben, és a kdvetkez6 optikai félciklusban, amikor visszatér, a megszer-
zett energia egy részét a felharmonikusokban bocsatja ki.

Ebben a képben egyértelmii a felharmonikus-keltés (HHG) folyamatanak pola-
rizacio fiiggése. Amikor a gerjeszté tér cirkularisan polarizalt, a klasszikus elekt-
ronpalyék soha nem térnek vissza az atommagokhoz, ami a felharmonikus sugarzas
hidnyahoz vezet. Hasonlo eredmény érhet el egy kvantummechanikai leiras alkal-
mazésaval, amikor az elektronok dinamikajat az id6fiigg6 Schrodinger-egyenlet adja,
ahol a hullamfiiggvények kotott és szabad részei elhanyagolhato atfedést mutatnak
cirkularis polarizacio esetén. Valdjaban az elektron hullimcsomag véges térbeli ki-

terjedése magyarazhatja meg a magas harmonikusok fokozatos elttinését az ellipti-
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citas fokanak novekedésével [145] [146] (ellentétben a klasszikus palydkon alapuld és
hirtelen atmenetet elérejelz6 eredményekkel). Ezt a  kiiszob-ellipticitas” (ennek a
bomlasnak a félérték szélességét) szintet definidltak, kiszamitottak és meg is mér-
ték a [123), 147, 148, 149, 150] munkikban. Az egyes atomoknal nagyobb célpontok
esetében érdekes megnézni, hogy a felharmonikus sugarzas keletkezéséért felelgs re-
kombinécié még mindig lokalisan térténik-e, vagy tobb atom jatszik jelentds szerepet
a folyamatban [125]. Ezen eredmények megértése alapvetGen a valos, haromdimen-
zi6s térben torténd leirdson alapul, ahol egy r vektor irja le az elektron idéfiiggd

helyzetét, vagy a megfelelé hullamfiiggvény argumentumat.

4.6. Diszkrét Sturm bazis

A kvantummechanikai leirdsban nem a koordinata reprezentéicié az egyetlen lehe-
t6ség, szabadon hasznalhatunk példaul mas, diszkrét bazist. Nyilvanvald, hogy a
Sturm béazis minden tagja megfelel egy pontosan definiélt hullamfiiggvénynek, igy
eredményeim fizikailag egyenértékiiek a valos térben szokésos leirassal. Az alabbiak-
ban ismertetend6 modszer legfontosabb el6nye, hogy egyértelmten feltarja a HHG
polarizaciofiiggésének szimmetriaval kapcsolatos alapvets aspektusait.

Tovabbra is a hidrogénszerd rendszerekre Gsszpontositok. A Hamilton opera-
tor kolesonhatasi tagja cirkularisan polarizalt gerjesztés esetén megfelel a 0 = 7/4
mod 7-nek a Osszegben. Az egyszertiség kedvéért a 6 = 7 /4-et valasztom ez a
balra cirkularisan polarizalt eset:

Eo(t)

Ey(t) .
E, = coswt, B, = ——==FEy(t) sinwt. 4.17
\/§ Yy \/5 0( ) ( )

Ez a kolcsonhatési tag kovetkezd alakjahoz vezet a (3.1) egyenletben:

Ey(t)
V2

ahol a koordindta operatorok megjelennek a jobb oldalon. Megjegyzem, hogy az

V(t) = —e

(X coswt + Y sinwt), (4.18)

Osszes fenti szamitast egyszertd modositassal meg lehet ismételni a jobbra cirkularisan

polarizalt gerjesztéssel. Bevezetem a

Xi=X=+iY (4.19)
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operatort, amelyre igaz, hogy Xi = X.. Ezek az operatorok lehet6vé teszik a (4.19)

egyenlet atirasat
€E0 (t)

2V/2

alakba. Az X matrixelemei és a Sturm bazis kivalasztési szabéalyai meghatarozhatok

V(t) = (Xpe ™ 4+ X_e") (4.20)

azéltal, hogy a Sturm fiiggvények szogfiiggGsége megegyezik a szokasos hidrogén-
sajatfiiggvényekével, azaz az Y,,(0, ¢) palyaimpulzusmomentum sajatfiiggvényeivel.
lgy
(St | X [Snrprmr) = 0, (4.21)
kivéve ha m’ = m — 1. Hasonloan az (S, ;m|X_|Sy m/) matrixelemek akkor és csak
akkor nem nulldk, ha m’ = m + 1. Ez a [L,, X4| = £hXy kommutacios relacioval
és a L,|Sy,1m) = im|Sym) Osszefiiggéssel belathato. Mivel ugyanazt a szamitést el-
végezhetjiik az impulzusmomentum operator komponenseivel a koordinata operator
helyett, egyértelmtiien lathato, hogy a kivalasztasi szabalyok megegyeznek hosszmér-
tékben és sebességmértékben.
Ezutan monokromatikus Ey(t) = Fy gerjesztést feltételezve, érdemes bevezetni a

korabban is alkalmazott id6fiiggd Sturm-Floquet bazist [P1]:
|Sn,l,m; k> = ’Sn,l,m>‘k> = ‘Sn,l,m>eikwt7 (422)

ahol k egész szam és |k) absztrakt jelolése az expikw-nak a képletek egyszeriisitése
céljabol. Mivel Ey konstans esetben a Hamilton operator idében periodikus (7" =
27 /w periodusidével), ezért a megfelel§ idéfiiggd Schrodinger-egyenlet megoldasai

kereshetSk [45] a kovetkezs formaban:

o) () = e uy) (1), (4.23)

ahol a Floquet-allapotokra fennall az |u;)(t) = |u;)(t + 1) azaz periodikus. A korab-
biak alapjan ezek az allapotok a Hp Floquet-Hamilton operator sajatallapotai. Hp

hatésa a bazisfiiggvényeken:

Hp|Snim; k) = [(Ho + khw)[ Sy 1.m)] [k) (4.24)
eE
S XSl = 1) + XS, 4 )]

A kivalasztasi szabalyok és a V (t) (4.20) alakja meg6rzi az m és k indexek Ossze-
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gét. Mivel Hy trividlisan az egyik tagot sem valtoztatja meg, ebbdl kévetkezik, hogy
megbrzi m + k Osszeget. Ez azt jelenti, hogy a fenti Floquet-Hamilton operatornak
vannak invarians alterei, amelyeket N = m + k-val jelolhetiink. Vagyis a Hp sajat-
érték problémaja azaz a Hp|u; n) = €; v|u;n), egyenlet halmazokra bomlik amelyek
fiiggetlenek az N kiilonboz6 értékeire. Az N kiilonb6z6 értékei azonban nem nytj-
tanak fizikailag eltéré megoldasokat. Konnyen lathatjuk, hogy |u;n)(f) x e™' és
e;N + hw az N + 1-el indexelt altérbe tartozik. Ugyanakkor a exp(—ic;n)|u;n) és
exp(—icj n11)|ujn41) 1d6tiiggs Floquet megoldasok azonosak. Ezért elegendd egyet-
len N értéket figyelembe venni, amely az egyszeriiség kedvéért legyen a nulla. Vagyis

az eredeti id6fiiggs Schrodinger-egyenlet altalanos megoldésa

Z G Tl S [ = —m) (4.25)

n,l,m

alakban irhato, ahol az a egyiitthatokat a kezdeti feltételek felhasznalasaval kell
meghatarozni. A egyenlet azt mutatja, hogy & = —m feltétel azt jelenti,
hogy az allapot térbeli és idébeli részei 6sszefond6dnak. Most ebben az altalanos
megoldasban kiszdmitom a dipélmomentum operator varhat6 értékét. Példaul az x

komponens:

ej—e

o E : § : i jt—l-zm mwt yn'l'm’ ' j *
=€ nlm an/,l/,m’ (an,l,m) : (426)

Jyn,lom g’ n! I m!

Masrészrdl, az X = (X, + X )/2 métrixelemei akkor és csak akkor nem nulldk ha
m' = m £ 1. Bz a exp(iZ-2t + iwt) és exp(iZ—2t — iwt) idotiiged tényezskhoz
vezet. Mivel altaldban a T kiilonbség nem a gerjeszto w frekvencia egész szamu
tobbszorose, azt latjuk, hogy a felharmonikusok teljesen hianyoznak a spektrumbol.
A (D,)(t) kifejezése hasonlo a egyenlethez. Tovabba a |k = —m) tényezs a
egyenletben exp imwt szorzofaktort jelent, azaz felharmonikusok jelenlétét a
|W)(t) altalanos megoldasban. Masrészt a (D,)(t) és (D,)(t) varhato értékek kisza-
mitasakor a kivalasztési szabalyok és a tér- és idébeli Osszefonodas a harmonikusok
elttinéséhez vezet.

Erdemes megjegyeznem, hogy a kifejezés formailag analog a fényanyag
kélcsonhatasban megjelend klasszikus Rabi-probléméaéval, vagy egy két energiaszint
atom monokromatikus klasszikus kiils§ térben felirhato egyenletével, a forgé hullami

kozelités (RWA) alkalmazésa esetén [I51]. Formalisan, az prefaktoroktol eltekintve,
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a Rabi kolcsonhatasi tag tgy kaphaté meg, hogy Xi-et oi-ra cseréljiik a
egyenletben, ahol oy (0_) jelenti a felfelé iranyt (lefelé iranyt) atomi dtmenetet.
A forg6 hullamu kozelités alkalmazasaval a probléma analitikusan megoldhat6, és
emlékeztetnék arra, hogy ebben az esetben a meghajté tér amplitudojatol fiiggetleniil
nem jelennek meg felharmonikusok. Megjegyzem azt is, hogy a cirkularisan polarizalt
gerjesztés esetén az RWA nem kozelités, a Rabi probléma egzakt leirdsanak felel meg.
Ez azt jelenti, hogy a cirkularisan polarizilt gerjesztésnek nincsenek felharmonikusai
- mar olyan egyszert modellben sem, mint egy kétszinti atom.

Erdemes megvizsgalni az analégiat a kvantalt, egymodust elektromagneses tér-
ben 1év4 kétnivos atom esetével is, vagyis a Jaynes-Cummings-Paul (JCP) modellel
[151]. A koézelmultban jelentss figyelmet kapott a HHG folyamatéanak kvantumopti-
kai vizsgalata. Kisérleti eredményeket talalunk a [I52] [153] munkakban, mig elméleti
modellek talalhatok példaul a [154, 155, 156, 157] kozleményekben. Ebben a képben

a cirkularisan polarizalt gerjesztési rendszer Hamilton operatora igy néz ki:
H, = hwa'a+ Hy — e& (Xya+ X_a'), (4.27)

ahol @ és a' jeldli a cirkularisan polarizalt médus eltiintetd és kelts operatorait. Eb-
ben & = ;ﬂv alakt, tovabba V a kvantalési térfogatot, az ¢y pedig a vakuum
permittivitasat jeloli. Ezen Hamilton operator utolso tagja a egyenlet kvan-
talt valtozata, és beszédes jelentéssel bir. Cirkularis gerjesztésnél (az eddig vizsgalt
esetnek megfeleld helicitassal) mindegyik foton & impulzusmomentumot hordoz. Ezt
figyelembe véve és az X, kivalasztasi szabalyait felhasznalva X, a + X_a' kifejezés
egyszeriien megadja az impulzusmomentum megmaradasit, 0sszhangban egy foton
h helicitassal valo létrehozasaval. Ekkor az atom palyaimpulzus-momentuma ugyan-
annyival csokken, és forditva. Ebbd6l a nézépontbol nézve egy alapveté megmaradasi
torvény akadalyozza a felharmonikusainak megjelenését cirkularisan polarizalt ger-
jesztés esetén.

Hangsulyozom, hogy az ebben a szakaszban ismertetett eredményeket monokro-
matikus gerjesztés feltételezésével kaptam, ami egyértelmtien kozelités, ha lézerim-
pulzusokkal torténd gerjesztésekre gondolunk. Hosszi, sok ciklusii impulzusok esetén
azonban eredményeim teljes 6sszhangban vannak az el6z6 szakasz numerikus szami-
tasaival, valamint a szakirodalomban taldlhato kisérleti eredményekkel.

Attekintettem az atomi felharmonikus-keltésének folyamatét, és bemutattam a

téma egy olyan targyalasat, amely kiegésziti a szokésos, valos térbeli képet. Ahelyett,
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hogy a hullamfiiggvények helyfiiggésére Osszpontositanék, kibGvitettem a dinamikai
egyenleteket a Sturm bazissal. Ez lehet6vé tette szamomra, hogy ramutassak, hogy
az impulzusmomentum megmaradasa a felel6s a cirkularisan polarizalt gerjesztés

felharmonikusainak hianyaért a spektrumban.

4.7. Nanostruktira hal6zatok térnovekménye és

plazmontranziensei

Egyetlen nanorészecske esetében a plazmonikus rezonancia jelenség a részecske alak-
jatol, valamint a részecske és a kornyezo kozeg dielektromos tulajdonsagaitol fiigg.
Annak érdekében, hogy elég erds jelet kapjunk a nanorészecskékrél és csokkentsiik a
hibédk okozta eltéréseket, a kisérletek sordn részecskéket gyakran periodikus matri-
xokba szokas rendezni, ahol sok azonos nanorészecske tud egyszerre kdlcsénhatasba
lépni a gerjeszt6 fénnyel. Az ilyen nanostruktirakbol alkotott matrixok esetében az
egy részecske plazmonrezonancidjat a elektromagneses kozeltér vagy tavoltér befo-
lyasolhatja, a részecskék tavolsagatol fliggen [158].

A szinte egymassal érintkez6 nanorészecskék kozvetleniil kdlesonhatasba léphet-
nek a kozeltéren keresztiil, mig azok a nanorészecskék, amelyek tavolsaga meghaladja
a kozeltér kolcsonhatasét, dipdlsugarzas révén hatnak koleson. Az elsd elméleti el-
rejelzések a tavoltér csatolasnak az extinkcios tulajdonsdgokra gyakorolt hatésarol
a 80-as évek kozepére nytlnak vissza [159]. A nanotechnologia fejlédésével kisér-
leti munkakat is publikdltak, amelyek kiilonféle nanorészecske méatrixok extinkcios
spektruméra ésszpontositottak [160], 1311 161, 162] 163, 164, 165] 166].

Az utobbi idében az érdekldés kozéppontjaba keriiltek azok a plazmonikus rend-
szerek amelyek megérzik az ultrarévid impulzusa gerjeszt6 lézer idGbeli tulajdonsé-
gait a térerGsités soran. Annak ellenére, hogy a kevés ciklusu feliileti plazmon hul-
lamcsomagok létrehozasat kisérletileg is bebizonyitottak [167, 168], tobb okbol is bo-
nyolult kevés ciklustu lokalizalt plazmon oszcillacidk elGallitasa erds elektromos térrel
[169]. Nemcsak a nagy savszélességet lehetévé tevs plazmonikus nanostrukturakra
van sziikség, hanem a nanorészecskék sériilését is el kell keriilni [I70]. Munkam-
ban megmutatom, hogy az egyes elére megtervezett plazmonikus tulajdonsagokkal
rendelkezé nanorudak viselkedése széles tartomanyban hangolhatd a periodikus el-
rendezést métrixok kiillonbozd racsallando értékeivel. Az extinkcios csics ismert el-

tolodasa mellett, itt arra 6sszpontositok, hogy a plazmontranziensek térnévekményét
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és id6beli hosszat hogyan befolyasolja a matrixot alkoté nanorudak kozotti tavoltér
csatolas.

A nanorészecske héalozatok tanulmanyozasa el6tt egyetlen izolalt nanorészecske
tulajdonsagainak feltérképezésével kezdtem a munkat [P2]|. ElGszér numerikusan
modelleztem a kozeli infravords tartoméanyban rezonéns viselkedést mutatd nanorid
extinkcios spektrumat ami a a) abran lathato. Tovabba az elérhetd térnovek-
ményt, és a plazmonikus oszcillacidinak idébeli alakjat (lasd [4.9|b) abra). Ezeket az
adatokat forré pontokon (a nanortd sarkaiban, ahol az elektromos tér koncentracioja
a legnagyobb) rogzitettem, 0,7 nm tavolsdgban a nanorud felilletétsl. A szimulaci-
Okhoz az ELI-ALPS intézményben iizemeld nagy ismétlési frekvenciaju (HR High
Repetiton-rate Laser, lasd: abra) szallézer rendszer széles és strukturalt spekt-
rumat alkalmaztam, amely 9,5 fs (intenzitas félérték szélesség) impulzusokat ad le,
melynek kozponti hullimhossza 1030 nm. Tovabbiakban ezeket a mennyiségeket
hasznaltam a lézertér idébeli lefutasénak jellemzésére (lasd abra) [I71].
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4.9. abra. a) Egyetlen nanortd szamitott extinkcios spektruma és b) a plazmon
tranziens idébeli alakja a forré pont helyén 1ézergerjesztés jelenlétében. A jobb alséd
sarokban az abran az intenzitas félértékszélesség lathato [P2].

A szimulacioknal felhasznalt nanorudak méretei: 310 nm x 120 nm x 40 nm és
a sarkok 15 nm réadiusszal vannak lekerekitve, az elektronsugaras litografiai folya-
mat jellegzetes velejardjaként. Egy izolalt nanorud tizszeres térnévekményt mutat a
részecske sarkainél, mig a plazmontranziens idébeli hossza jelentésen meghaladja a
gerjesztd rovid pulzus hosszat. b) dbra. Annak érdekében, hogy lassam, milyen
hatassal van ezekre a tulajdonsigokra a racsalland6 valtoztatasa valos mintéakban,
kiilonb6z6 racsalland6ji nanorid matrixok extinkcios spektrumét mértem. Majd

osszehasonlitottam a kisérleti eredményeket a szimulaciokkal.
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4.10. abra. A kétlépcsds nemlineéris kompresszios kisérlet altalanos beallitasa. FC-
PA — fiber chirped pulse amplification, szallézeres csorpolt impulzuserdsité rendszer;
HCF - hollow core fiber, kapillaris tivegszal; HWP, A/2 lemez; TFP, vékony film
polarizator; CMC, csOrpolt tiikor kompresszor.
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4.11. abra. a) A gerjeszt6 lézerimpulzus spektruma és b) idébeli alakja.

4.7.1. A plazmonikus tulajdonsigok hangoliasa az egyes

nanorudak hosszanak megvaltoztatasaval

A plazmonikus nanorészecskék rezonanciija leggyakrabban a méretiik valtoztatasa-
val hangolhato, igy a racsallando valtoztatasa el6tt a nanorudak hosszanak valtoz-
tatasat vizsgaltam szimulaciokkal. Mivel az extinkcié hangolasara egy altalanosan
alkalmazott modszer az egyes nanorudak hosszanak valtoztatdsa. Ehhez ki kellett
szamolni az extinkcios spektrumot, a térnovekményt és a plazmontranziensek idG-
beli hosszat az egyes nanorudak forré pontjainal, kiilonb6z6 hossztusagoknal, 270
és 330 nm intervallumban. Természetesen a nanorud tobbi geometriai paraméterét

allando értékeken tartva. Ezekkel a nanortd tulajdonsagokkal az extinkcié maxi-
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mumanak helyzete az 1150 és 1320 nm tartoményban hangolhato abra). A
kiszadmitott térnovekmény értékek a spektralis dtfedés paraméterének linearis fligg-
vényei. Viszont a nanorudak hosszanak megvaltoztatasa nem befolyasolja jelent&sen
a plazmontranziens id6tartamét. Ez az extinkcio félértékszélességekkel magyaraz-
hato, amelyeket a valtozo hosszisag csak kismértékben befolyéasol (az adatokat lasd

az [4.2] tablazatban). A kovetkezs alfejezetben bemutatom kisérleteim alapjan, hogy

milyen modszerrel lehetséges ezt kivitelezni.

4.12. abra. Kiilénb6z8 hosszasagu izolalt nanorudak extinkeios spektrumai [P2].
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270 1147 319 0.571 17.9 13.1
290 1200 342 0.513 15.1 13.0
310 1260 355 0.432 12.2 12.9
330 1320 392 0.360 9.9 12.6

4.2. tablazat. Kiilonb6z6 hosszisagn izolalt nanorudak tulajdonsagai [P2].
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4.7.2. Kisérleti eredmények

Mivel a hosszvaltozassal nem lehet hangolni a rezonancia szélességét, kisérleteimben
kimutattam, hogy méas modszerrel méghozza a métrixba rendezett nanostruktiarik
racsallanddinak valtoztatasaval a rezonancia helyzete mellett a szélessége is egyarant
hatékonyan megvaltoztathaté. A nanortd halézatok racsallandéit x és y irdnyban
Ag-szel illetve Ay-nal jeloltem. Az egymadsra merdleges irdnyokban egymaéstol fiig-
getleniil valtoztattam a racsalladokat tgy, hogy nagy eltéréseket érjek el mind az
extinkciés maximum helyzetében, mind pedig az extinkcids spektrum kiszélesedésé-
ben az 6nmagéiban 4ll6 nanoridhoz viszonyitva.

A tavoltér csatolas esetén a extinkcits tulajdonsagokat befolyasoljak a nanostruk-
tardk dipolusterei, amelyek interferenciaja adja a kollektiv sugarzas kialakulasat. A
keletkezett dipélusok nem sugéroznak a tengelyiik mentén, azaz parhuzamosan az x
tengellyel, ezért a A, paraméter valtozasa kicsi hatast gyakorol a dipdlsugarzas altal
vezérelt kollektiv viselkedésre. A, esetében az extinkcids cstics voroseltolodast mutat,
amikor a racsalland6 megkozeliti a plazmonrezonancia hullimhosszat Agp = 1260nm,
amely megegyezik az egy nanostruktira maximalis extinkci6janak hullaimhosszéval,
mivel ebben az esetben a nanostruktirak koriil keletkezett lokalis optikai terek szinte
azonos fazisban Gsszeadodnak a szomszédos részecskék kozott [131].

Ezenkiviil tovabbi, a racs altal kivaltott csics jelenléte varhato [164], ha a racs-
alland6 meghaladja a kritikus értéket. Ebben az esetben a megfelels racsrend sugar-
zové valik, ez befolyasolja az extinkcios spektrum alakjat. A kritikus racsallandot
a

mAsp

Ao =

(4.28)

Nsubs
képlet definialja, ahol Agp a plazmon hullamhossza, ng.s = 1,7 a hordozo torés-
mutatoja a plazmonrezonancia hullimhosszan (mivel a nanorudak az ITO rétegen
tilnek, az ngups-0t nyro- nak vessziik 1260 nm-nél), és m a racsrend [164]. A mintaim
esetén A. = 740 nm, ha m = 1, ami azt jelenti, hogy a racs altal indukalt jel meg-
jelenhet ezen racsallandé felett. Ezen kollektiv hatasok vizsgélatara téglalap alaku
matrixokba rendeztem a nanorudakat (matrixméret: 200 um x 200um), két csoportot
alkotva: az els6 csoportban A, minden matrixnal azonos A, = 500 nm, a A, pedig
500 nm-t6l 1100 nm-ig valtozik 100 nm lépéskozzel, mig a mésodik csoportban a A,

értékét 500 nm-en tartjuk, a A, pedig 500 nm és 1100 nm kozott valtozik.
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4.13. abra. Kiilonboz6 racsallando értékd reprezentativ matrixok SEM képei. A
nanorudak mérete minden matrixban azonos. A skéla hossza: 1 um [P2].

Ezek koziil néhany nanorészecske matrix pasztazo elektronmikroszkoppal (SEM)
készitett képét mutatom be a[l.13|abran. A matrixokat alkot6 6sszes nanoriad mérete
310 nm x 120 nm x 40 nm. A abran a kiilonb6z6 A, és A, értékekhez tartozo
extinkcios spektrumokat lathatjuk, a csiicsok helyzetét, a maximum értékét és a
csics szélességét is.

Az extinkci6 mérés jo hullamhosszfelbontasanak (<2 nm) és a zajmentes adatok-
nak koszonhetGen ezeket az értékeket a mért extinkcids spektrumok illesztése nélkiil
tudtam meghatarozni. A mért és modellezett spektrumok jo egyezése azt jelzi, hogy
a szimulaciokkal kellGen jol lefrhatjuk a nanostruktira-halézatok tulajdonsagait. A
bemutatott tendencidk altalaban megegyeznek, habar a szamitott rezonanciapoziciok
kissé vordseltolodottak és nagyobbak a mért értékeknél. Ezek az eltérések a szimu-
laciok és a valos kisérlet kozotti kiilonbségekbdl fakadhatnak. Szimulacidéimban a
rudak sima feliiletiiek és egységes méretiiek illetve azonos alaktiak. A kisérletekhez
készitett nanorudakon azonban mindig megjelennek hibak, beleértve a kissé eltérs
hosszisagot és szélességet, durva oldalakat és nem egyenletes magassdgokat. Ennek
eredményeként az extinkci6 mérés soran ezen kissé eltéré nanorudak kiatlagolt vi-
selkedését kapjuk meg. Bar az x iranyt racsallandonak nincs sok hatasa, mint az
varhato is volt, mégis érdemes megvizsgéalni a plazmonikus tulajdonsagokat ebben a

sorozatban is.
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4.14. abra. a) A, és b) A, kiilonboz6 értékeihez tartozé mért és szamitott extinkcios
spektrumok [P2].

A valtozo A, paraméterd matrixok csoportjaban mind az extinkcios cstics vorosel-
tolodasa, mind a kritikus racsallandé A, = 740nm érték f6lotti kiszélesedése jelentds,
lasd c¢) abra. A A.nél kisebb A, értékek esetén az extinkcios spektrumok kék-
eltolodnak, ami igaz a kiilonboz6 A, értékek egész csoportjara, ahol A, = 500 nm.
A csticsok pozicidinak ezen viselkedése Gsszhangban van azon félanalitikus modell
elérejelzéseivel [160, 162], amely a dipol csatolason és a részecskék végtelen matrixan
alapul. A szimulaciokbol rogzitettem az elektromos térerdsség idgbeli lefutasat E(t)
a forr6 pontoknal, lasd a) és b) abran, hogy elemezzem az extinkcio kiszélese-
désének hatasat a plazmontranziensek idébeli alakjara.

Ezeknek az id6tartamoknak az extinkcios félérték-szélesség értékek fliggvényében
val6 abréazolasa a m a) abra szerint azt mutatja, hogy a plazmontranziensek idd-
beli alakjat f6ként az extinkciés spektrumok szélessége hatarozza meg. Ez azt is
alatamasztja, hogy a kiszélesedett extinkcios spektrummal rendelkez6 nanorészecske
matrixok elGsegithetik a néhany ciklusi plazmon oszcillaciok létrehozasat azaltal,

hogy kevésbé sziirik a révid impulzust 1ézer szélesebb spektrumat.
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4.15. dbra. a) Az extinkcios csicsok helyzete, b) a maximumok értéke és c) a félérték
szélességek értéke. A keresztek a A, sorozatba tartozé adatpontokat jelolik, mig a
nyitott haromszogek a A, sorozatot. A négyzet alaki szimbolum a oo racsallandéhoz
tartozik azaz az izolalt nanorud tulajdonsagait jeloli [P2].

A a) abra bal als6 sarkéaban 1év6 szimbolumokhoz tartozé nanoriud matrixok
azonban arra utalnak, hogy rovid plazmonrezgések is elérhetGk meglehetésen sziik
extinkcios spektrummal. TItt kell megjegyezni, hogy a A, = 800 nm és 900 nm
extinkcios spektrumok esetében a 900 nm koriili mellékestics megjelenése mar segiti
a spektralis komponensek atvitelét anélkiil, hogy hozzajarulna a f6 extinkcids csiics
kiszélesedéséhez. Ezekben a nanorészecske méatrixokban (A, és A, = 800 nm és
900 nm) szintén az extinkcios cstcs eltolodasa, vagyis a nanorészecske rezonancia
elhangolasa akadélyozza a hossza életd plazmonrezgéseket.

Az id6beli jelek lehet6vé teszik szdmunkra a térnévekmény meghatarozasat, ame-
lyek megegyeznek a szamitott plazmontér maximélis amplitidojaval, mivel a szimu-
laciokban a bejovs tér amplitiddja egységnyi. A térnovekmény szempontjabol a
két sorozat eltérd viselkedést mutat: a kiilonbozs A, értékdi matrixok esetében a

térnovekmények hasonloak, mig A, esetében a novekvs racsallandoéval csokkennek.
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4.16. dbra. A kiilénboz6 a) A, és b) A, értékekhez tartozo nanorudak forré pontjan
a plazmontranziensek szamitott idébeli alakja [P2].
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Léasd a tér maximalis amplitadoit aa) és b) abrakon. Osszehasonlitva ezeket
a megfigyeléseket a b) abran lathato tendenciaival, levonhatjuk azt a kovetkez-
tetést, hogy a hatékony plazmon gerjesztéshez és nagy térhez sziikséges, hogy az
extinkcids csicsok a lézer kozponti hullamhosszanak koézelében maradjanak. Ezt a
kritériumot tadmasztja ala a b) abra is, ahol a térnévekmény értékeit abrazoltam
a lézerspektrum és az extinkcios spektrum kozotti spektralis atfedést jellemz6 para-
méter fiiggvényében. FEnnek az atfedési paraméternek a kiszamitasahoz megszoroz-
tam a lézerspektrumot minden extinkcios spektrummal, és integraltam a szorzatukat.
A térnovekmény értékek egyértelmii és monoton ndévekedést mutatnak a spektralis
atfedési paraméterrel, hangstlyozva, hogy a hatékony plazmon keltés érdekében a
gerjesztés spektrumdanak és a nanostruktdarak extinkciojanak a leheté legnagyobb
mértékben 4t kell fednie egymaést, méas szavakkal, a rezonancia kritériumnak telje-
siilnie kell.

A plazmontranziensek idébeli hossza egyértelmii csokkend tendenciat mutat a
novekve spektralis dtfedési paraméter mellett. Mivel ily modon csékkenthets a plaz-
monikus extinkcios spektrum altal gyakorolt spektralis sziir6 hatas az eredetileg szé-
lessavi lézerimpulzuson, igy konnyebben hozhato létre kevés ciklust plazmonikus
tranziens. Ez azonban nem igy tortént, mert az igazan roévid plazmonoszcillaciok
széles, de voroseltolodasu extinkcioval rendelkezé matrixokhoz tartoznak. Ennek
alapjan arra a kovetkeztetésre jutottam, hogy a rovid plazmontranzienseknél fonto-
sabb a lézer spektralis komponenseinek egyenletes atvitele, mint a lézer spektrum
csucsainak és az extinkcios gorbe csicsainak illeszkedése. A tokéletes rezonancia
elkeriilése azt is megakadalyozza, hogy a nanorészecske hosszu élettartami plazmon-
rezgéseket tartson fenn.

Ezek az ellentétes kovetelmények, nevezetesen a gerjesztési spektrum és az extink-
cios csucs atfedése, valamint egyidejiileg széles és szinte allando extinkcios spekt-
rumra valo torekvés teszik kihivassa a nagy térnovekményt, de még mindig kevés
ciklust plazmontranziensek létrehozasat. Amikor a plazmontranziensek idétartamat
a térnovekmény fiiggvényében dbrazoljuk, a legtobb vizsgalt matrixnal megfigyelhet-
jik a plazmonikus térerdsités idétartamanak allando novekedését, mivel az elérhe-
t6 kozeltér erdssége nagyobba valik c) abra. A figyelemre méltoé pontok és a
hozzajuk tartozé matrixok a ¢) abra jobb also sarkdban talalhatok. Ezeknek a
nanostruktira-hélozatoknak a térnévekménye sokkal nagyobb, mint az egyes nanoru-
dak esetében kapottak ami a[£.17|c) abran is latszik, mikozben az id6beli hosszisaguk

osszehasonlithat6. Ezek a pontok azokhoz a nanostruktira-halézatokhoz tartoznak,
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4.17. dbra. A plazmontranziensek tulajdonsigai. a) A plazmontranziensek idGtarta-
ma a a) és b) abrakon abrazolt (FWHM intenzitas) megfelel§ matrixok extink-
cios FWHM értékének fiiggvényében. A szimbo6lumok sziirke arnyalatai a térnovek-
mény nagysagara utalnak, ami megegyezik az idébeli jel maximalis amplitudojaval.
b) A térnovekmeényt dbrazolva a lézerspektrummal vald atfedés fiiggvényében. c)
A plazmontranziensek idGtartama a forr6 ponton a térndvekmény fiiggvényében. A
négyzet szimboélum az egyedi nanortidhoz tartozo értéket jeloli. [P2].

amelyek kompromisszumot valdésitanak meg a nagy mértékben erésitett és rovid plaz-
montranziensek elGallitdsanak kritériumai kozott: ezek kissé tagabb és kissé jobban
a voros felé eltolodott extinkciot mutatnak az egyes nanorészecskékhez képest. Erde-
kes modon a legkedvezébb konfiguraciok a valtozd A, csoportjaba tartoznak, ahol a
plazmonikus tulajdonsagok kisebb eltérései varhatok. Mivel a A, paraméter ekkora
hatassal van a extinkci6 helyére, a gerjesztési spektrum és a plazmonrezonancia ko-
zOtti atfedés a A, paraméter névekvs értékeivel jelentGsen csokken, annak ellenére,
hogy a racs megjelenése miatt az extinkcios sav jelentGsen kiszélesedik. Ez rontja

ezen matrixok térnévekményét, és ezaltal ezeket a konfiguraciokat kedvezGtlenebbé
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teszi. Kiilonb6z6 A, paramétert matrixoknél a valtozasok kisebbek mind a extink-
ci6 pozicidjaban, mind a kiszélesedésben, de vannak olyan konfiguraciok, ahol az
atfedés még mindig nagy, de az extinkcios csiics enyhe elmozdulasa méar elegendé a
rezonancia - és ezért - a hosszu élettartalmu plazmongerjesztés elkeriiléséhez.
Megmutattam, hogy ugyanazzal a nanorészecskével és csak a métrixok racsal-
land6janak megvaltoztatasaval a térnévekmény majdnem kétszeresen noévelhets az
egyes nanorészecskékkel elérhetéhoz képest. Ezekkel a nanorid tulajdonsigokkal az
extinkci6 maximumanak helyzete az 1150 és 1320 nm tartomanyban hangolhat6 (4.18
abra), amely megegyezik a kiillonb6z6 racsallando értékd matrixok extinkcios pozi-
civinak intervalluméval. Ezenkiviil a racsdlland6é hangolasaval a plazmontranziens
idétartama megkozelitheti a gerjesztés idébeli hosszat a racs altal kivaltott rezonan-
cia megjelenése miatt, ami széles és lapos extinkciot eredmeényez. Osszehasonlitva
a térnovekménnyel és a kiilonb6z6 hosszisdgi egyes nanorudakon elérhets idébeli
hosszal szakaszban lathato), arra lehet kovetkeztetni, hogy a racsallandé han-
golasa hatékonyabb eszkozt jelent a plazmonikus tulajdonsagok széles tartomanyban
torténd megvaltoztatasahoz, mint az egyes nanorudak geometriai tulajdonsagainak

valtoztatasa.
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Az extinkcid és a lézer spektrum atfedése (6nk. egy.) Térerdsitési tényezd

4.18. abra. a) A térnovekmény a lézerspektrum és az extinkcios gorbék kozotti
atfedés fiiggvényében abrazolva. b) A plazmontranziensek id6tartama a forrd ponton
a térnovekmény fiiggvényében. A vizszintes vonal jeldlés a kiilonb6zé hosszusagn
izolalt nanorudak értékeit jeloli [P2].

Osszefoglalva, megmutattam, hogy a racs altal kivaltott hatasok hogyan befo-
lyasoljak az extinkcios maximum helyzetét, és ami még ennél is fontosabb, az ex-
tinkcios spektrumok kiszélesedését azaltal, hogy szisztematikusan megvaltoztattam

az azonos nanorudakat tartalmazé métrixok racsallandojat. Megallapitottam, hogy
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ezek a extinkcios valtozdsok nem csak az elérheté térndvekményt, hanem a plaz-
montranziensek idébeli hosszisagat is erGsen befolyasoljak. Ezek a megfigyelések
ravilagitottak a kevés ciklusi, erésitett lokalis terekkel rendelkezd plazmonoszcil-
laciok elgallitasanak kritériumaira. Ezen eredmények alapjan fontos hangsilyozni,
hogy a nagy lokalis tereket és ultrarévid plazmonoszcillaciokat egyarant igényls al-
kalmazasok nanoszerkezeteinek megtervezésekor nem csak az egyes nanostruktira
tulajdonsagai altal kindlt hangolasi lehet&ségeket érdemes figyelembe venni, hanem
a nanostruktirak méatrixainak racsallandoi altal konnyen hangolhat6 kollektiv effek-
tusokat is. Szembetiinik, hogy ezen egyedi nanorudak értékei szépen illeszkednek
a vizsgalt méatrixok trendjéhez, bizonyitva ezzel a térnovekménynek a gerjesztési
spektrum és az extinkcios gérbék spektrumatfedésétsl valo fliiggését, amely altalanos
szabaly. Méréseim bizonyitjak, hogy a racsalland6 hangolasa a hatékonyabb eszkoz

a plazmonikus tulajdonsagok széles tartoményban torténs megvaltoztatasara.



5. fejezet

Osszefoglalas, kitekintés

Hidrogénszerd atomokban torténd felharmonikus-keltéssel foglalkoztam, amely kap-
csan megmutattam, hogy a Sturm béazis és a Floquet mddszer numerikus 6tvozése
alkalmas a folyamat leirdsara folytonos gerjesztétér esetén. Az altalam kidolgozott
modszer azért hasznos, mert joval kisebb szamitasi igény mellett képes meghatarozni
a keletkezd felharmonikus spektrumot. A modszer segitségével tovabba azt is megmu-
tattam, hogy a kezdgallapotok kvantummechanikai koherenciaja erGsen befolyasolja
a HHG spektrumokat. Hidrogén energia sajatallapotokbol képzett szuperpoziciokat
kezddGallapotként hasznélva megmutattam, hogy az azt alkoté allapotok stlya fontos
szerepet jatszik a magasrendd felharmonikus sugarzas elGallitasdban. Raadasul, ha a
kezd6 szuperpozicios allapot komponensei dipolus csatoltak, akkor az id6fiige6 HHG
jel érzékeny a kezdd szuperpozicios allapot alkotoinak a kvantummechanikai fazis-
kiilénbségére is. Fz kisérleti szempontbdl is fontos lehet, mert az atomi koherencia
segitségével szabdlyozhatjuk a keltett HHG sugarzas tulajdonsagait.

A Sturm bazist felhasznalva az impulzusszer gerjesztés vizsgalataval is foglal-
koztam. Szamitasaimat az dtmeneti dipélmomentum matrixelemekre alapozva meg-
mutattam, hogy a médszer alkalmas a felharmonikus spektrum polarizaciofiiggésé-
nek kimutatasara. Tobbek kozott a felharmonikusok elttinését is leirja cirkularisan
polarizalt gerjesztés esetén, ami a kisérleti eredményeket is tiikrozi. Az &ltalam ki-
dolgozott mddszer hasznos, mert mélyebb betekintést nyujt abba, hogy a kvantum-
mechanikai interferencia hatasok és a kivalasztési szabalyok hogyan magyarizzak a
folyamat polarizaciofiiggését. Ez tette lehetévé szamomra, hogy ramutassak, hogy
lényegében az impulzusmomentum megmaradasa a felelGs a felharmonikusok hianyé-

ért cirkularisan polarizalt gerjeszts tér esetén.
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Plazmonikus nanostruktirakkal kapcsolatos eredményeim hozzajarulnak ahhoz,
hogy az ilyen rendszerekben elérhets térnévekményt optimalizaljuk, kiilondsen olyan
esetekben, amikor rovid impulzusi, femtoszekundumos gerjesztéssel akarunk létre-
hozni plazmontranzienseket. Ez a torekvés nem csak az alkalmazasok szempontjabol
fontos, hanem jo-néhany alapkutatasi kérdés megvalaszolasdban is szerepet jatszik.
Fontos példa erre a plazmongerjesztés soran kiillondsen érdekes tulajdonsagokat mu-
tatd, un. forr6 elektronok dinamikajanak a vizsgalata. A dolgozatomban taglalt
eredmények ez alapjan hozzajarultak az ultragyors plazmonikai kutatasi teriilet fej-
16déséhez. Mindezek alapjan a kovetkezé tézispontokban fogalmazom meg 4j tudo-

méanyos eredményeimet.

1. Osszekapcesoltam a kontinuumot is tartalmazé Sturm bézis és a periodikus ger-
jesztések leirasara alkalmas Floquet-modszer koncepciojat. Numerikus eljarast
dolgoztam ki ennek a Sturm-Floquet modszernek az implementalasara, amely
alkalmas az erGs gerjeszté lézertér és hidrogénszeri atomok kélcsonhatasanak
a lefrasara. Ezt felhasznalva vizsgéltam a magasrendi felharmonikusok kelté-
sének dinamikajat, és a dipolmomentum operator varhato értékét kiszamitva

meghatéaroztam a felharmonikusok spektrumat [P1].

2. Megvizsgaltam, hogy a magasrendid felharmonikus-keltés folyamatat hogyan
befolyasolja a kezd6 atomi allapot megvalasztdsa. A Sturm-Floquet médszer
kiindul6 dinamika esetén a spektrumok akkor viltoznak meg észrevehetGen, ha
a kezddallapot és az alapallapot kozotti dipélmomentum matrixelem elttinik.
Ilyenkor a spektrum levagasi tartoménya az ionizacios energia csokkenése, és
az alapallapotba valo atmenet tiltottsaga miatt eltolodik az alacsonyabb frek-
vencidk irdnyaba. Egy ilyen energiadllapot és az alapallapot megfelel§ silyi
szuperpozicidja esetén a spektrumban kettds platé jelenik meg. Szamitésaim
azt is megmutattak, hogy a szuperpoziciokban résztvevs allapotok relativ fazisa
viszont akkor valtoztatja meg észrevehet&en a dinamikét, ha ezek az allapotok
dipol-csatoltak [P1].

3. A Sturm-bézissal kapcsolatos eredményeim altalanositasaként vizsgaltam a hid-
rogénatom impulzusszertd gerjesztését. Az adtmeneti dipélmomentum matrix-
elemek felhasznalasaval meghataroztam a dinamikai egyenleteket, és numerikus

modszert dolgoztam ki ezek megoldasara. Ennek segitségével kiszamitottam a
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dipélmomentum varhato értékének idéfejlédését, és Fourier-transzformécio se-
gitségével meghataroztam az atom altal kisugarzott magasrendi felharmonikus

spektrumokat kiilonb6z6 polarizacioja gerjesztések esetén [P3].

4. Az el6z6 tézispontbeli modszerrel meghataroztam a magasrendd felharmonikus
spektrumok polarizaciofiiggését. Eredményeim a kisérletekkel egybehangzoan
azt mutattak, hogy cirkularisan polarizilt gerjesztés esetén a felharmoniku-
sok nem jelennek meg. A jelenség szokasos valds térbeli interpretaciojanak egy
alternativajat is megfogalmaztam diszkrét (Sturm) bazis esetére, és megmutat-
tam, hogy ebben a képben a kivalasztasi szabélyok és a cirkularis polarizacio
egyiittese olyan téridé szimmetridhoz vezet, amely megakadalyozza a felhar-

monikusok megjelenését [P3].

5. Nanostruktira-halozatok mért és szimulaciobol adodo extinkcios spektrumait,
valamint a szimulaciok alapjan meghatarozott térnévekmény-értékeket felhasz-
nalva megmutattam, hogy a nanostruktara-halozatok térnévekménye annal na-
gyobb értékii, minél nagyobb az atfedés a gerjesztés spektruma és a nanostruk-
tarak extinkcios spektruma kozott. Az atfedést a kétféle spektrum 6sszeszorza-
saval nyert gorbe integraljaval jellemeztem, amely paraméter fiiggvényében az
elérhetd térnovekmény linearis névekedést mutat. Annak érdekében, hogy en-
nek az Osszefiiggésnek az altalanos jellegét bizonyitsam, izolalt nanostruktirak
esetén is kiszdmoltam a varhato térndvekményt, és megdallapitottam, hogy az

adatpontok a nanostruktira-halozatokon megfigyelt trendbe illeszkednek [P2].



6. fejezet

Angol nyelvi osszefoglal6

I examined high-harmonic generation in hydrogen-like atoms, and I showed that the
combination of the Sturmian basis and the Floquet method in numerical calculations
is suitable for describing the process in the case of continuous excitation field. The
method I have developed is useful because it can calculate the resulting harmonic
spectrum with much less computational requirements. Using the method, I showed
that the quantum mechanical coherence of the initial states strongly influences the
HHG spectra. Using superpositions formed from hydrogen energy eigenstates as an
initial state, T have shown that the weights of the eigenstates play an important
role in the high-order harmonic radiation. In addition, if the components of the
initial superposition state are dipole coupled, the time-dependent HHG signal is also
sensitive to the quantum mechanical phase difference of the components of the initial
superposition state. This may also be important from an experimental point of view
because atomic coherence can be used to control the properties of the generated
HHG radiation.

Using the Sturmian basis, I also investigated short pulse excitation. Based on
the transient dipole moment matrix elements, the method is suitable for calculating
the polarization dependence of the harmonic spectrum. Among other things, it
describes the disappearance of high-order harmonics in the case of circularly polarized
excitation, which also reflects the experimental results. The method which T have
developed is useful because it provides a deeper insight into how quantum mechanical
interference effects and selection rules explain the polarization dependence of the
process. This allowed me to point out that essentially the conservation of angular

momentum is responsible for the lack of harmonics in a circularly polarized excitation
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field.

My results on plasmonic nanostructures help to optimize the field enhancement
in such systems, especially when we generate plasmon transients with short-pulse,
femtosecond excitation. This endeavor is important not only for applications, but
also for answering many fundamental research questions. For example, the behavior
of the dynamics of the so-called hot electrons, which show particularly interesting
properties during plasmon excitation. Based on this, the results discussed in my
dissertation contributed to the development of the ultrafast plasmonics research field.

Based on these, I summarize my new scientific results in the following thesis points.

1. In this work, I have combined the concept of Sturmian basis, which contains
the continuum states of hydrogen as well and the Floquet-method to handle the
periodic excitation of hydrogen atom. For this theory, I have developed a nu-
merical method based on the combined Sturmian-Floquet method to describe
interaction of strong laser fields and hydrogen like atoms. My numerical calcu-
lations have shown that the method is suitable for predicting HHG spectrum
of these hydrogen like atoms.

2. First, I investigated the influence of the initial atomic state to the high-order
harmonic generation. By using the Sturmian-Floquet method, I have shown
that the charge dynamics started from an initial superposition of states mainly
consisting of atomic energy eigenstates produced noticeably change in the spec-
tra, when there is forbidden transition with the 1s ground state. In this case,
the position of the cut-off of the spectra shifted towards the lower frequencies,
which comes from the reduction of the ionization energy as a result of the for-
bidden nature of transition to the ground state. We have found that certain
weighting in the superposition of eigenstates will result in a double plateau in
the energy spectrum. The dynamics calculated based on the expectation value
of the dipole moment shows sensitivity to the phases of the individual eigen-
states in the superposition, namely 180 degree phase resulted in a completely

different time dependent signal.

3. Generalization of my results with the Sturmian basis I investigate the excitation
of a hydrogen atom by a short laser pulse. I determine the equations of the
dynamic by using of transient dipolemoment matrixelements and I developed

a numerical methodology to solve them. I calculated the time evolution of
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the expectation value of the dipole moment and I determined the harmonic
spectrum emitted by the atom at different polarized excitations using of the

Fourier transform.

4. The polarization dependence of the high-order harmonic spectrum can be de-
termined by my method which described in the previous thesis point. My
results showed that by the circularly polarized excitation does not appear high-
harmonics in the spectra, consistent with the experiments. I have formulated
an alternative of the usual spatial interpretation of the phenomenon for the
discrete Sturmian basis. In this approach I showed that the selection rules and
circular polarization together lead to a temporal and spatial symmetry that

eliminate the appearance of the high-order harmonic signal.

5. The measured and calculated extinction spectra of the nanostructure arrays
together with the calculated field enhancement I showed that the higher the
overlap of the excitation spectra and the extinction spectra of nanostructures,
the greater the field enhancement of nanostructure arrays. I characterized the
overlap of the two spectras by the integration of the curve obtained by multi-
plying the two spectra. It shown linear correlation between this function and
the available field enhancement. To prove the general nature of its correlation,
I have calculated the field enhancement of single nanoparticles and found that

the data points fit into a trend observed on nanostructure arrays.



7. fejezet
Koszonetnyilvanitas

Koszonom az ELI-ALPS projekt (GINOP-2.3.6-15-2015-00001) tamogatéasat, ame-
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A kutatési célok megvalositasat részben a VEKOP-2.3.2-16-2017-00015 projekt ta-
mogatta. Ugyszintén koszonettel tartozom témavezetGimnek Foldi Péternek és Dom-
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szakmai iranymutatasukért, és hogy maganemberként is mindketten mellettem &ll-
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