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1. Bevezetés

Alapéllapotii atomok és molekuldk 1ézerrel torténd ionizacioja soran kilépd elektronok kinetikus
energidjat (amennyiben a Zw foton energia nagyobb mint az I, ionizicios potencial) az
E=n-Aw—1I, Einstein-féle Osszefiiggés adja meg. A rendszer altal elnyelt fotonok szamanak (n)
novekedtével un. ATI (above treshold ionization = kiiszob feletti ionizacid) cslticsok sorozatat
figyelhetjik meg a kivaltott elektronok energia spektruméban. Az els6 ATI cstics nominalis
pozicidja a spektrumban Zw—1I, , mig a magasabb rendli csucsoké ehhez képest egy-egy foton
energidval eltolva figyelheté meg. A csicsok magassaga erésen csokken az elnyelt fotonok
szdmanak novekedtével tiikrozvén azt, hogy a magasabb rendli ionizacids folyamatok jelentdsen
kisebb valdsziniiséggel kovetkeznek be.

Az eddig elmondottak gyenge terek esetén érvényesek. Intenziv 1ézerek alkalmazédsaval egyrészt
jelentésen megnd a tobbfotonos folyamatok valosziniisége, masrészt a kotott €s kontinum energia
szintek Stark-eltolodasa miatt a fenti Einstein-féle Osszefiiggés moddosul, ami az ATI cstcsok

crer

A kozelmultban tébb kutatdcsoport tagjai is ramutattak arra, hogy erds 1ézertérbe helyezett atomok
¢s molekuldk fotoelektron spektrumaban egy kiiszob 1ézer intenzités felett az intenzitas ndvelésével
a spektrumbeli cstcsok ujfajta, egyre gazdagodd struktirdt mutatnak [1-6]. Az egyszeri
fotocsucsokon megjelend interferencia mintazatért az alkalmazott 1ézerpulzus felszallo és leszalld
agaban ionizalt elektronok interferencidja a felelds [2]. Erds 1ézerpulzusok esetén (amennyiben azok
tobbciklusuak) a rendszer energia szintjei és ezaltal az emittalt elektronok energiai is id6tdl fiiggd
Stark-eltolodast szenvednek, melyek iddlefolyasat a pulzus intenzitas burkoldja, nagysagat pedig a
lézer intenzitdsa hatarozza meg. Erds terek esetén tehat az ionizécio folyamataban az elektronok
energidja idében a pulzus intenzitas burkoloja szerint valtozik, ezaltal pedig a pulzus felszalld és
leszallo felében kibocsajtott elektronok pontosan azonos energidkkal rendelkeznek. Az azonos
energidju elektronok kiilonb6z6 idoben emittalodnak ami a megfigyelt energia spektrumban
interferencia megjelenéséhez vezet (innen a dinamikus interferencia elnevezés [2]).

A dinamikus interferenciat a keletkezés mechanizmusa szerint két alapvetd csoportra oszthatjuk: 1)
direkt egyfotonos ionizacidban (Fw > 1)) létrejove [1-4], valamint ii) kdztes rezonans allapotokon
keresztiill végbemend (hw < I)) ionizacid soran keletkezd dinamikus interferenciat [5-6]
kiilonboztethetiink meg. Az utdbbi esetben legaldbb két foton sziikséges a rendszer ionizacidjahoz.
Az elsO foton a rendszer két kotott allapota kozott Rabi-oszcillaciot indukal, a masodik foton pedig
az ¢éppen gerjesztett allapotban 1év0 elektronokat ionizélja. Az ily modon kilépd elektronok
mikroszkdpikus szondaként fontos informacidval szolgalnak az adott Rabi-atmenetr6l [5].

Jelen munkaban ultragyors intenziv 1ézerpulzus segitségével egy atomi rendszer tobbfotonos
ionizacidjat tanulményozzuk. A rendszer két kotott allapota kozott két foton segitségével Rabi-
oszcillaciét indukélunk, amit aztdn egy harmadik ionizalo fotonnal szondazunk. Ezen 2+1 fotonos
un. REMPI (resonance-enhanced multiphoton ionization = rezonancia-fokozott tobbfotonos
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ionizacio) folyamatban a kétfotonos gerjesztés révén olyan atmeneteket tanulmanyozhatunk melyek
dipolrendben (egy fotonnal) tiltottak. Tobbfotonos atmenetekben az allapotok jelentds Stark-
eltolodast szenvednek (ellenben a dipdl atmenetekkel, ahol ez elhanyagolhato [5]) aminek fontos
kovetkezményi vannak az emittalt elektronok energia eloszlasaban. Be fogjuk latni, hogy a 2+1
fotonos REMPI folyamatban megfigyelt fotoelektron spektrum erds dinamikus interferencia
mintdzatot mutat, melynek alakjat alapvetéen meghatdrozza a rezonansan csatolt kotott allapotok
Stark-eltolodasa. Ravilagitunk arra, hogy az 1+1 REMPI folyamattal szemben [5] a kétfoton
atmenetet kovetd ionizacioban a spektrum erds aszimmetridt mutat a felhasadas és eltolodas
mellett. Kwvalitativ analizistinkben a numerikusan egzakt hullamfiiggvény propagalasi
eredményeinket egy harom allapoti modellel dsszevetve megmutatjuk, hogy a Stark-eltolodasok
valamint a kétfoton Rabi-frekvencia pontosan hogyan hatarozza meg a spektrum jellemzdit.

2. Eredmények

Numerikus vizsgalatunk eredményeit egy, az erds terti fizikdban gyakran alkalmazott egydimenzids
Coulomb modell atom [7] példajan szemléltetjiik. Az atom-lézer kolcsonhatds leirdsdhoz az
in dyl de=[H 0+\7(t)] Yy 1dotol  fiiggd Schrodenger-egyenletet oldjuk meg az operatorok
szétvalasztasan alapuld un. SOT (split operator technique) modszer segitségével [8]. H , a pertur-
balatlan atom Hamilton-operatora, V(t)z—E (t)n pedig a lézer-atom kdlcsonhatasi tag dipol
kozelitésben. E(t)ZEO-e_IZ/ZTZ-cos(a)t) alaku x iranyban linearisan polaros Gauss 1ézerpulzusokat
alkalmazunk a vizsgalt 2+1 fotonos rezonancia-fokozott tobbfotonos ionizacid kivaltasadhoz, melyek
tipikus pulzushossza 7=20fs, intenzitasa pedig az I,=10”°W/cm’—7x10"°W /cm® tartomanyba
esik. A lézer kozponti frekvencigjat gy valasztjuk meg, hogy az kétfoton rezonansan csatolja a
kezdeti |[[> alapallapotot és egy gerjesztett [R> allapotot (1.4bra(a)), melyek kozott a kivalasztasi
szabdly tiltja az egyfotonos atmenetet (u=0). Az itt vizsgalt egyelektronos modell atom esetén
konkrétan az alap- és masodik gerjesztett allapotokat csatoljuk kétfoton rezonansan w=5.25eV
korfrekvenciaju 1ézer segitségével (A=1 atomi mérték rendszerben) de természetesen mas
allapotparok is valaszthatok lennének.

Ahogy az 1l.abra c) panelén lathatd, az alkalmazott 1ézerpulzus aktualis paraméterei mellett a
kezdetben alapallapoti atom négy Rabi-oszcillaciét végez két foton abszorpcidjaval és
emittalasaval az |[> és |R> allapotok kozott (kis mértékben a szomszédos 1-es €s 3-as allapotok is
populdlodnak). Mindekdzben az atom fokozatosan ionizalddik (zold gorbe, 1.4bra(c)). Az ionizalt
elektronok tovabbi fotonok elnyelése révén mind nagyobb energidra tesznek szert, amit jol
szemléltet a spektrumban megjelend egymastol w tavolsagra 1évé ATI csucsok sorozata (1.4bra(b)).
Az 1.4bra c) panelén szerepld elektronallapoti betoltottségek (populacid) a teljes 1dofliggd propagalt
hullamfiiggvénynek (y(x,t)) az adott sajatallapotra torténd projekcidjaval szamolhatok (
pop,-:\<1/}| 1/4}\2). Az 1l.4bra b) panelén lathato fotoelektron spektrumot szintén a teljes 1dofiiggd

crer

Kozelebbrdl nézve a spektrumot lathatd, hogy az ATI csucsok azonos szerkezettel rendelkeznek,
tovabbi interferencia mintdzatot mutatnak. Az erds 1ézer hatdsara kialakulé dinamikus interferencia
mintazatban négy kisebb csucs figyelhetd meg, tovabba az is lathatd, hogy a f6 ATI csucsok bal
oldala magasabb mint a jobb oldal, valamint a {6 csticsok pozicidja a kisebb energidk felé tolodik a
nominalis pozicidhoz képest. Mindezekre a magyardzatot egy harom &llapoti minimalis modell
segitségével megadhatjuk, melyet lentebb mutatunk be.
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1.4abra (a) Alapallapotu atom tébbfotonos rezonancia-fokozott ionizacidja. Kétfotonos gerjesztéssel
az alap- és masodik gerjesztett allapotok kozott kivaltott Rabi-oszcillaciot kdvetden egy ujabb foton
elnyelésével a rendszer ionizalodik. (b) Tovabbi fotonok elnyelése magasabb ATI csticsok sorozatat
eredményezi a spektrumban, melyek egy kiiszob lézer intenzitas felett dinamikus interferencia
mintdzatot mutatnak. (c) A bemutatott példaban a rendszer négy Rabi-oszcillaciot végez, €s (d)
ennek megfeleléen a spektrumban négy csucs alakul ki. Az alkalmazott 1ézer paraméterek: 7=20fs,

w=5.25eV, [,=6.1x10"W/cm®.

Az 1.abran mutatott konvergalt spektrum szdmolasa kihivast jelentd feladat még egydimenzids
Coulomb modell atomok esetén is. Az interferencia mintazat megdrzése érdekében a teljes y(x,t)
hullamfiiggvényre sziikség van, ezért elnyeld potencidlok nem alkalmazhatok a racs szélein.
Kovetkezésképpen oridsi térbeli racson kell megoldani a Schrodinger-egyenletet annak érdekében,
hogy a pulzus ideje alatt ionizalt elektronok ne érhessék el a racs széleit, elkeriilve ezaltal a zavaro
reflexiot és transzmissziot. Az itt tekintett 7=20fs pulzushossz esetén a sziikséges racsméret a
15000 bohr tartomanyba esik, a 1(x,t) megfeleld pontossagi reprezentdldsdhoz pedig kb. 10° db
rdcspontra van sziikség. Minél gyorsabb elektronokat (magasabb ATI csucsokat) szeretnénk
pontosan leirni, annal nagyobb racsot és tobb racspontot kell tekintenlink, ami jelentdsen
megneheziti a dinamikus interferencia mintazat pontos leirasat.

Az interferencia mintdzatban mutatkozé aszimmetria (pl. els6 ATI cstcs, 1.abra(d)) pontosabb
megértése érdekében az egyszerliség kedvéért ezt kvetden csak az elsd ATI csucesal foglalkozunk.
Vizsgaljuk meg mi torténik ha a 1ézer intenzitasat fokozatosan noveljiik abban a tartomanyban ahol
eldszor megjelenik majd tovabb erdsddik az interferencia mintazat. A kapott eredményeket a 2.abra
mutatja. Itt az a) panelen az lathatd, hogy I, novelésével az atom egyre tobb kétfotonos Rabi-
oszcillaciot végez az |[> és [R> allapotok kozott. A pulzus utani végsd populaciok tanusaga szerint
az elsd teljes Rabi-ciklust I,=1.5x10"W/cm’ -en teljesiti a rendszer, amit aztdn tovabbiak
kovetnek. A fliggbleges szaggatott vonalakkal jelolt 1ézer intenzitdsokon szamolt spektrumokat a
2.abra b) panelének bal oldalan lathatjuk a propagalt hulldmfiiggvénybdl szamolva. Lathat6, hogy a
Rabi-oszcillaciok szamanak ndvekedtével egyiitt ndvekszik a spektrumbeli csucsok szama is: egy
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Rabi-ciklus esetén egy csucsot, kettd Rabi-ciklus esetén két csticsot stb. kapunk. Az is
megfigyelhetd, hogy a spektrum pozicidja kisebb energidk felé eltolodik, valamint az ATI csucs
szétnyilasa az I, novelésével fokozodik.
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2.4bra Intenziv lézerpulzussal kivaltott 2+1 fotonos rezonancia-fokozott ionizacid. (a) A lézer
intenzitdsanak novelésével a rendszer egyre tobb Rabi-oszcillacidt végez, mikdzben folyamatosan
ionizalodik. A fiiggbleges vonalak a b) panelen alkalmazott I, értekeket jelolik. (b) Az egész szamu
Rabi-oszcillaciokhoz tartozd spektrumok egzakt propagaciokbol és a modell szerint szamolva. A
spektrum alakok kvalitativ egyezése a modell helyességét tiikkrozi (7=20fs , w=5.25eV).

Harom allapotu minimalis modell

A spektrumban tapasztalt fenti megfigyelések kvalitativ értelmezéséhez célszerli bevezetni egy
harom allapoti minimalis modellt, mely észszerii egyszeriisitések mellet megragadja a vizsgalt 2+1
fotonos REMPI folyamat fizik4jat. Az [5]-ben felvazolt gondolatmenet altaldnositasa révén az

alabbi matrix egyenletet kapjuk a rezonansan csatolt [I> és |[R> allapotok valamint az |€> ion

allapotok c (t), k=I, R, € populacids egyiitthatdira [9]:

ionizacio miatt bekovetkezd csokkenését irja le. Ezen mennyiségek egyarant a pulzus burkoldjanak
idolefolyasat kovetik és meghatarozhatok a rendszer stacionarius hullamfiiggvényeinek, valamint a
1ézer paramétereinek segitségével. Az alkalmazott pulzusunk kétfoton rezondnsan csatolja az |I> és
|IR> allapotokat, ezért a kétfotonos elhangolas A=0 . Végezetiil pedig a 6 egyfotonos elhangolas a

crer
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Az (1)-es egyenlet nagyon egyszerii és gyorsan megoldhatod (pl. Runge-Kutta mddszerrel) minek
eredményeképpen megkapjuk a ci (t) koefficiensek idéfejlodését. Ezen koefficiensek pulzus utani
értékébdl meghatarozhatd az allapotok betoltdttsége az ionizécid végén. Ennek megfelelden a
spektrumot az aldbbi egyszerli Osszefiiggéssel szamolhatjuk a harom allapotd minimalis modell
esetén: Spektrum(w,)=|c,(t=)f , ahol w,=w,+5 a kilép§ elektronok energidja (w, =3 w—1, a
nomindlis spektrum pozicio).

Az (1)-es egyenlet megoldasa révén kapott fotoelektron spektrumok a 2.abra b) panelének jobb
oldalan lathatok ugyanazon lézer pulzus paraméterek esetén mint a panel bal oldaldn abrazolt
egzakt spektrumok. A két kiilonb6zé mddon szdmolt spektrum alakjanak kvalitativ egyezése arra
enged kovetkeztetni, hogy a modell megfelelen irja le a vizsgalt folyamatot. Ez lehetdséget ad a
spektrumalak értelmezésére.

3. Ertelmezés
Az egzakt és modell spektrumok kvalitativ egyezésének koszonhetden (2.4bra(b)) az (1)-es egyenlet
felhasznalhat6 a spektrum alakjanak értelmezésére. Az (1)-ben pirossal bekeretezett 2x2-es almatrix
irja le az [I> és |R> dllapotok rezonans 1ézerpulzus altal kivaltott dinamikajat. A l1ézer erds csatolasa
révén két véges élettartamu rezonancia allapot alakul ki, melyek energidi id6tdl fiiggdek és a fenti
2x2-es matrix sajatértékeiként allnak eld [5,9]. A 2x2-es almatrix diagonalizacidjaval kapott
rezonancia allapoti energidkat a 3.dbra b) panelén lathatjuk a nominalis pozicidhoz viszonyitva
(piros ¢s kék gorbék). Ezen energia gorbék a kontinumban kozvetleniil tiikrézik az emittalt
elektronok  energia  eloszlasat,
—— Toniz4ci6 ezaltal pedig a spektrum varhatd
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A pulzus felszalld adgaban a rezonancia allapotok taszitjadk egymast, a leszalldo agban pedig tjra
kozel kertlilnek egymashoz. Az ekdzben kilépd elektronok ezaltal egy széles energia tartomanyban
emittalodnak (innen a spektrum kiszélesedése), tovabba a szétnyilas kdzépvonala (folytonos fekete
vonal) a nominalis pozicidhoz képest eltériil (innen a spektrum eltolodésa). Mindekdzben a rendszer
tobb Rabi-oszcillaciot végez ¢és az ionizacid ennek megfeleléen adagokban kovetkezik be
(3.abra(a)). A pulzus felszallo agaban emittalt elektronok pontosan ugyanakkora energiaval
rendelkeznek mint a leszalld agban kilépdk, ezaltal az iddkésleltetés miatt a spektrumban
interferencidt eredményeznek. A mintdzatban megjelend csticsok szama pontosan tiikrozi a rendszer
altal végzett Rabi-oszcillaciok szamat.

A spektrum aszimmetridja a rezonancia allapoti energidk eltérd nagysagaval magyardzhato. A
nagyobb energidju rezonancia allapot energidja tavolabb esik a nomindlis poziciotél mint az
alacsonyabbé, ezaltal a piros gorbe gorbiilete nagyobb mint a kék gorbéé a pulzus maximumanak
pillanataban amikor a legval6sziniibb az ionizaci6. Kovetkezésképpen a felsé dgban (piros gorbe)
kilépd elektronok egy szélesebb energia tartomanyt dlelnek fel és itt a spektrum emiatt alacsonyabb,
ellenben az als6 dgon (kék gorbe) kilépd elektronok keskenyebb energia sdvban oszlanak el és ezért
ott a spektrum magasabb.

A dolgozatban bemutatott modell jol leirja a spektrum fobb jellemzdit, azonban a spektrum
eltolodasaban eltéréseket taldlunk az egzakt esethez képest. Ennek feloldasa a kontinum allapotok
Stark-eltolodasanak (ponderomotiv energia) figyelembe vételével tehetd meg a késObbiekben,
minekutan a modell kvantitativ analizisre is alkalmassa valik.
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