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KEDVES OLVASO!

Bizonyéra ismeri a mondast, ,ha a hegy nem megy Mohamedhez, akkor
Mohamed megy a hegyhez”. A mi esetlinkben éppen forditva tortént:
Szeged nem ment az Alpokba, igy az ALPS-ot (sic!) hoztuk Szegedre.

Az Extreme Light Infrastructure projektet Gerard Mourou és tarsai még
2005-ben kezdeményezték, hogy létrehozzék a vilag elsé ultrarovid és nagy
csUcsintenzitasu lézereken alapulé kutatéintézetét. Az ESFRI Roadmap-re
felkeriilt javaslatot 2007-11 k6zott egy nemzetkozi elékészité konzorcium
vitte kozelebb a megvalésitdshoz, amelyben a magyar részvételt Czitrovszky
Aladdr (Wigner FK) és ezen sorok iréja (akkor még SZTE) koordinalta. Az
el6késziték 2009. oktdberi dontése alapjan a kutatéintézetet nem egyetlen,
hanem hérom — az EU Strukturalis Felzarkéztatasi Alapjaib6l 85%-ban
finanszirozott — helyszinen hozzak létre, egymast kiegészitd kutatasi
profilokkal. A Praga melletti Dolni Brezanyban megvaldsulé intézet (ELI-
Beamlines), valamint a Bukaresttel hatdros Magurelében megépiilé intéz-
mény (ELI-Nuclear Photonics) mellett az Attosecond Light Pulse Source
(Attoszekundumos Fényimpulzus Forras — ELI-ALPS) Szegedre kerdilt. Az ELI-
ALPS megvalésitasat az ELI-Hu Nonprofit Kft.-ra biztak, amely az NKFIH
mindsitése alapjan akkreditalt kutatéintézetként mdkodik.

Az ELI-ALPS 6 kutatdsi berendezései olyan Iézerrendszereken alapulnak,
amelyek Gj mindségi szintet képviselve nem csak kiilonleges paraméter-
kombinaciéval (nagy fluxus, extrém savszélesség) rendelkezé impulzusokat
allitanak el6, hanem 2%-on beliili stabilitassal, megbizhatéan miikddnek,
akar a nap 24 6rajan at. A 650-1300 nm, illetve a 3 um hulldmhosszua lézer-
impulzusok id6beli hossza minddssze néhany ciklusnyi (6-17 fs, illetve
< 40 fs), igy az elektromdagneses cslcsteljesitmény a PW tartomanyt is eléri.
A lézerek ismétlési frekvenciaja 10 Hz — 100 kHz k6zé, mig atlagos teljesit-
ményiik a 10-500 W-os tartomanyba esik. Ezen lézerek teszik lehetévé a
kivételes jellemzdjli masodlagos forrasok — a THz-es sugérzastdl a rontgen-
sugarzasig terjedd fényforrasok és a részecskeforrasok — miikodését.

Az ELI-ALPS elsédleges kiildetése az impulzusenergia, az ismétlési
frekvencia és a fotonenergia tekintetében a lehet6 legjobb, az extrém
ultraibolya (XUV) tartomanyba esé attoszekundumos impulzusok
elééllitasa, amelyekkel a hazai és nemzetkdzi tudomanyos k6zosség
vilagszinvonald alap- és alkalmazott kutatasokat végezhet majd.

A 2017. méjus 23-an linnepélyesen megnyitott épiletben jelenleg az elsé
két berendezés — a kdzépinfravords (MIR) 1ézerrendszer és a THz forras —
telepitése zajlik (lasd cimlap). Oktéberben érkezik a harmadik, a nagy ismét-
lési frekvenciaju lézerrendszer (HR). Mindharom berendezésen a hazai és
kalfoldi kutaték 2018 februarjatél mar méréseket végezhetnek. Az attosze-
kundumos impulzusokat el6allité nyalabvonal varhatéan 2018 masodik felé-
t6l izemel majd. Tovabbi Iézerek és masodlagos forrasok, méréallomasok
telepitése a kovetkezé harom év feladata, és fokozatosan valnak elérhetévé.

Kilon oralink, hogy a hazai kutaték, kutatéi kozosségek el6tt a
korabbi mihelymegbeszélések és konferenciak utan ezzel a tematikus
szammal is bemutatkozhatunk. Remélem, hogy a nemzetkozi fenntartasd
ELI-ALPS Kutatéintézetben a hazai kollégék is évrél-évre nagyobb

szamban végeznek majd kisérleteket. /
%y Karoly

kutatasi-technolégiai igazgato
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szamot eredményezd esetet. Optimalisnak ez esetben
a 1,25 mbar gaznyomads, 2,4 m cellahossz, 45 mm nya-
labatmérd, 40 mJ impulzusenergia, —3 m cellapozicid
paraméteregytittest talaltuk. A fenti paraméterhalmaz —
és kiemelten az, hogy nem a legnagyobb bemend im-
pulzusenergia esetén kaptuk a legnagyobb XUV-flu-
xust — alatimasztja a korabban emlitett tényt, hogy a fa-
zisillesztés miatt a nagyobb lézerteljesitmény nem ga-
rantalja a nagyobb magasharmonikus-teljesitményt.

A magasnyomasu céltarggyal rendelkez6 COMPACT
nyalabvonal esetén 351 esetet hasonlitottunk 6ssze.
Ennél a nyaldbvonalnal a valtoztatott paraméterek (a
kisérleti megvalositishoz igazodva): a bemend lézer-
nyalab csonkoldsihoz hasznalt irisz dtmérGje (20-300
mm), a gazfavoka fokuszponthoz mért relativ pozicio-
ja (=300-0 mm) és az argon gaz nyomasa (0,5-2 bar).
A kolcsonhatasi hossz minden esetben 0,5 mm volt,
mig a lézernyalab atmérGje 60 mm. Ebben a paramé-
tertérben a 120 mm iriszatmérs, —100 mm favokapozi-
ci6 és 2 bar gaznyomas értékek esetén adoddott maxi-
malisnak a keltett sugarzds erGssége. A két optimalis
esetet — roviden — a 3. és 4. dbrdk mutatjak be.

Mindkét esetben a keltett XUV-fluxusra optimali-
zaltunk, a keltett sugarzds térbeli és spektralis jellem-
z6i ktlonbozok. Az igy elvégzett elemzés egyik tanul-
saga, hogy a nagyon sok valtoz6 miatt lokalis maxi-
mumokat lehet — akar kisérletileg, akdr numerikusan
— keresni. Az egyes fluxusmaximumok esetén azon-
ban az XUV-sugarzas egyéb jellemzdi (jelentGsen) el-
térék lehetnek. Fontos, hogy bar a hasznalt fokuszala-
si és kolesonhatasi térfogat-geometriak merében kii-
lonboz6k, mindkét nyaldbvonal intenziv attoszekun-
dumos impulzusokat szolgaltat majd. Azonban, ahogy
az a 3.b és 4.b abrdkon is lathato, a sugarzas térbeli

jellemzai varhatdan kulonbozdk lesznek, és igy a két
nyaldbvonal komplementerként szolgilhat egymas-
nak, attol fiiggSen, hogy az adott kisérlet milyen su-
garzasi paramétereket igényel.

Konklaziok

A fazisillesztés rovid attekintése utina bemutattunk
néhany szimulacios eredményt, amely jol demonstrilja
ezen problémakor relevancidjat a magasharmonikus
sugarzas és attoszekundumos impulzusok keltésekor.
A ELI-ALPS két, megvalositas alatt 4116 nyalabvonala-
nak optimalizaciot célzo6 vizsgalata emellett Gtmutatoul
szolgal a késobbi kisérletekhez, valamint megmutatta,
hogy majd milyen jol kiegésziti egymast ez a két nya-
labvonal tgy, hogy kozel azonos teljesitményd atto-
szekundumos impulzusokat szolgaltatnak majd.
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KVANTUMKONTROLL FAZISMODULALT

LEZERIMPULZUSOKKAL

Anyagi rendszerek erés lézertérben torténd viselkedé-
sének megértése napjaink egyik intenziven kutatott tert-
lete. A kozelmultban elvégzett kisérleti és elméleti kuta-
tasok szamos Uj fény-anyag kolcsonhatds szolgaltatta
jelenséget fedeztek fel, beleértve a molekulak iranyitott-
sagat, magas felharmonikusok keltését, fotoionizaciot,
fotofragmentaciot stb. A 20. szazad végére a femtosze-
kundumos lézerimpulzusok kifejlesztésével lehetGvé valt
az ugynevezett pumpaproba-kisérletek kidolgozdsa,
amelyek segitségével molekularis rendszerek atommag-
dinamikdjanak szabdlyozdsit sikeriilt megvaldsitani. A
femtoszekundumos fotokémia megalapozasaért Abhmed
Zewail 1999-ben kémiai Nobel-dijat kapott [1.b].

CSEHI ANDRAS, HALASZ GABOR, VIBOK AGNES: KVANTUMKONTROLL FAZISMODULALT LEZERIMPULZUSOKKAL

Csehi Andras'?, Halasz Gabor®, Vibok Agnes'?
'Debreceni Egyetem, EIméleti Fizikai Tanszék

2ELI-ALPS, ELI-HU Non-Profit Kft., Szeged

Debreceni Egyetem, Informacié Technolégia Tanszék

A kisérleti apparatus tokéletesedésével parhuzamo-
san a gerjesztett elektrondllapotokat leird tgynevezett
y2multi-reference” tipust elektronszerkezeti szamitasi
modszerek, illetve a dinamikai Schrodinger-egyenlet
megoldasara kidolgozott eljarasok is széles korben
elterjedtek, s igy lehetévé valt a kisérleteket tamoga-
to, azokat elGkészits, illetve értelmezd szamitasok
elvégzése is. Egymasra épilé numerikus szimulaciok
segitségével — gyakran ,numerikus kisérleteknek” is
nevezik ezeket — nagy pontossiggal lehet Osszetett
kémiai dinamikai szamitasokat (példaul fotodisszocia-
ciot, fragmentaciot, izomerizaciot, ionizaciot, pumpa-
proba-kisérleteket [2] stb.) végezni.
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Az egyensulyi allapotbdl kibillentett molekuldk a
gerjesztést kovetden nagyon sok reakcidutat bejarhat-
nak. Ezek kozil néhanyat mutat az 1. abra: kilonb6zé
izomerek alakulhatnak ki, a molekula disszocialhat
vagy visszajuthat az alapallapoti egyensulyi geometria-
ba is. A rendszer egy el6re meghatarozott végallapotba
juttatasihoz és ezaltal a molekula mozgisanak szaba-
lyozasahoz megfelelGen megvalasztott energiaja, inten-
zitasu, szélességd, illetve idSkésleltetésu lézerimpulzu-
sokra van sziikség. Ilyen moédon megval6sithatod, hogy
az id6fliggs maghullamfiiggvény a potenciilisenergia-
felulet egy adott tartomanyan haladjon at a kivant vég-
allapot felé, mikozben a lézer hatasara, és/vagy a mole-
kulaban természetesen is jelen lévé§ elfajulasokon ke-
resztil ide-oda transzferalodik a kilonb6zs energiafe-
liletek kozott. Molekulak kémiai dinamikajanak szaba-
lyozasa erGsen kutatott teriilet, amely mostanra mar
széles szakirodalommal rendelkezik [3, 4].

A nagyon gyors (femtoszekundumos, 10™" s) mole-
kuladinamikai folyamatok szinte mindig elektronalla-
potok kozotti elfajulasokon keresztiil zajlanak le. Az
elektrondllapoti elfajulasokra tipikus példaként szol-
galnak az Ggynevezett konikus keresztez6dések (co-
nical intersection = CD), amelyek az elfajulasok kor-

Az ELI-ALPS projekt (GINOP-2.3.6-15-2015-00001) az Europai Unio
tamogatasaval, az Eurdpai Regiondlis Fejlesztési Alap tarsfinansziro-
zasaval valosul meg. A kutatdst az EFOP-3.6.2-16-2017-00005 azo-
nosit6ja, EU tarsfinanszirozasa projekt timogatta.

Csebi Andras 2010-ben szerzett fizikus
diplomat, majd 2014-ben doktori fokozatot
a Debreceni Egyetemen. A DE Elméleti Fi-
zikai Tanszék adjunktusa és az ELI Elméleti
és Szamitogépes Molekulaszerkezet és Di-
namika csoport tagja. Molekulak elektron-
szerkezeti elfajuldsaival és azok kornyeze-
tében lejatsz6dd magdinamika szimulacio-
javal foglalkozik, a semleges és toltott mo-
kontrollalasi lehet&ségeit kutatja. Rendsze-
resen publikil nemzetkozi folyoiratokban.

Haldsz Gabor (1961) fizikus, a DE Infor-
maciotechnologiai Tanszék egyetemi tana-
ra. Jelenleg ultragyors molekularis kapcso-
16k vizsgalataval, illetve molekularis rend-
szerek csatolt elektron- és magdinamikaja-
nak egytittes leirasaval foglalkozik.

Vibok Agnes (1962) fizikus, a DE Elméleti
Fizikai Tanszék egyetemi tandra €s az ELI
~ Elméleti és Szamitogépes Molekulaszerke-
| zet és Dinamika csoport vezetGje. Kutatasi
tertilete: atom- és molekulafizika. Ezen
beliil jelenleg nemadiabatikus, ultragyors
kvantumdinamika-folyamatokat, illetve
molekulak erés elektromos térrel valod kol-
csonhatasat vizsgilja.
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B szerkezet végallapot

0 A szerkezet

alapallapot
Qi
1. abra. Molekularis reakcioutakhoz tartozo6 alap- és gerjesztett alla-
poti potencialisenergia-feliiletek sematikus szemléltetése. Az elekt-

rondllapotok kozotti konikus keresztezédés (CI) kulcsszerepet jat-
szik az ultragyors atmenetekben [1].

nyezetében kettGskup alaktak és szamos érdekes tu-
lajdonsaggal rendelkeznek. Tobbek kozott fotokémiai
tolesérként — amelyeken keresztiil a molekuldk sugar-
zasmentesen, akar 3-4 nagysigrenddel gyorsabban le
tudnak gerjesztédni, mint a hagyomanyos sugarzasos
lebomlas soran — szolgdlnak a gerjesztett rendszer
szamara. Kétatomos molekulak kivételével, harom-
vagy tobbatomos molekulikban szinte mindentitt
jelen vannak és karakterisztikus elektronszerkezeti
sajatsagként tekinthetdk.

A kozelmult elméleti kutatdsainak eredményeként
sikertilt megmutatni, hogy konikus keresztezGdések
lézerfény segitségével is létrehozhatok, akar még két-
atomos molekulikban is [5.a]. Ilyenkor egy, a két
elektronallapot kozotti energidval megegyezs ener-
gidju rezonans lézerimpulzus a molekula atmeneti
dipolusmomentuman keresztiil a forgasi és rezgési
szabadsagi fokokat csatolja, ami a konikus kereszte-
zG6dés kialakuldsahoz vezet. A fénnyel indukilt koni-
kus keresztezddések (light-induced conical intersec-
tion = LICD) az anyag-fény kolcsonhatas egy Gj vettile-
tét jelentik, és jelentGsen modositjdk a molekuldk
dinamikai tulajdonsagait az elektromos tér nélkili
esethez képest. Két évvel ezelStt Osszefoglalo irds
jelent meg a Fizikai Szemlében [6], amely részletesen
targyalja a LICI kialakulasanak elméleti hatterét, vala-
mint elhelyezi azt a lézer-anyag kolcsonhatas tertle-
tén. Az utdbbi években — feltételezvén a fénnyel in-
dukalt konikuskeresztez6dés-képet” szamos elméleti
és kisérleti eredmény sziiletett a kétatomos molekulik
disszociativ dinamikajanak leirasara [3, 5, 7).

Lézerfény segitségével tehit lehetGség nyilik arra,
hogy molekulakban a természetesen is jelenlévé elfa-
julasokhoz minden tekintetben hasonlo, degeneralt
elektronallapotokat mesterségesen hozzunk létre.
Erre legkézenfekvSbb és legegyszertiibb alanyként a
kétatomos molekulak szolgilnak, amelyekben — kiilsé
elektromos tér hianyaban — szimmetriaokokbol koni-
kus keresztezGdések nem fordulhatnak elS. Van
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2. dbra. A D; molekulaion potencialisenergia-gorbéi. A diabatikus
alap- (1so,) és gerjesztett (2po,,) allapotokat zold szaggatott és pi-
ros folytonos vonalak jelolik. A lézerfény hatasat reprezentalo Ggy-
nevezett ,dressed” (feloltoztetett) gerjesztett allapot (2pc, — i,
piros pontozott vonal) és az alapillapot kozott megjelend LICI-t nyil
mutatja (8 = n/2). A folytonos fekete vonalak haromszogekkel és
négyzetekkel a 1ézer forgato hatdsara kialakul6 adiabatikus energia-
feliiletek 6 = 0-ndl vett metszeteit jelolik az alap- és gerjesztett dlla-
potokra vonatkozodan.

azonban egy lényeges kiilonbség a természetes koni-
kus keresztezGdések és a lézerrel indukalt megfele-
16ik kozott. Nevezetesen, mig a természetes CI-k nem
szabalyozhatok, addig az elektromos térrel 1étreho-
zottak igen. Ezen utébbiak energetikai poziciojat a
lézerimpulzus frekvencidjaval, mig a keresztezS ener-
giafelliletek csatolasanak erGsségét annak intenzitasa-
val szabdlyozhatjuk. A 1ézertér intenzitasat és energia-
jat valtoztatva eltér6 hatasa konikus keresztez6dések
hozhatok létre, mintegy Uj irdnyt nyitvan a molekula-
ris kvantumszabalyozas tertletén.

Erdekes jelenség jon létre, amikor a lézerimpulzus
frekvencidja (és ezzel egytitt az azt felépit§ fotonok
energiaja is) idében valtozik. Ekkor ugyanis az indukalt
konikus keresztezédés pozicidja az impulzus idGtarta-
ma alatt folyamatosan valtozik (a LICI vandorol). Az
ilyen fazismodulalt (vagy csorpolt) 1ézerpulzusokkal
folyamatosan tudjuk valtoztatni a LICI helyzetét, és
megfelel feltételek teljestilése esetén elérhetjik, hogy
a propagiald maghullamfiiggvény lekovesse azt. Jelen
munkaban eltéré moédon csorpolt impulzusok magdi-
namikara kifejtett hatdsat szeretnénk vizsgalni, illetve
meghatarozni azt a fazismodulaciot, amely a disszocia-
cios valoszinlséget maximalizalja.

Fazismoduldciok
A D molekulaionnal végzett magdinamikai vizsgala-

taink sordn két elektronallapot kozelitést hasznaltunk.
A Dj ion alap- és elsé gerjesztett elektronallapotait (2.
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abra) vettik szamitasba, ugyanis ezek energetikailag
jol elkuloniilnek a tobbi dllapottdl. Kiinduldasként a
semleges D, molekuldt egy pumpaimpulzus segitsé-
gével hirtelen ionizaljuk. Ezt kovetSen az alapallapot-
ban visszamaradoé Dj ion oszcillalni kezd, mert a sem-
leges rendszer vibracios alapidllapota mar nem lesz
sajatillapota a D; ion Hamilton-operatoranak (3.a
dbra). Ezutan kulonbozé késleltetési idékkel bekap-
csolva a fazismodulalt proba 1€zerpulzust, mar tanul-
manyozhatova vialik a rendszer fotodisszocidcios di-
namikdja.

AlapvetSen kétféle csorppel foglalkoztunk. Az elsé
egy kisérletileg konnyen el&allithato, de a pulzus ki-
szélesedését eredményez6é moduldcio, amelyben a
frekvencia idéfiggése linearis [8.a-bl:

O = 0, +0oft=1,). ey

Szimulacionkban figyelembe vettiik a pulzus — kisér-
leti megvalositas soran bekovetkezs — kiszélesedé-
sét, azaz hosszanak megnovekedését és az intenzita-
sanak csokkenését. A masodik pedig egy tgyneve-
zett ,6nkényes” csorp [8.cl, amelyben az o(?) frek-
venciafiggvényt az oszcillil6 magstriséghez ad-
jusztaltuk (3.6 abra) olyan kiloénb6zé modokon,
hogy — a magstriség id6fejlédését minél pontosab-
ban kovetve — maximalis disszocidcids hozamot ér-
hesstink el. Ezen impulzusokat a kovetkezs forma-
ban adhatjuk meg:

E(D) = €, fit,t, T,) cos(6 (D), @

ahol g, az elektromos tér amplitiddja (aranyos a ma-
ximalis intenzitds négyzetgyokével: I, ~ €9, f(t,4,T,)
a pulzus Gauss-burkol6ja, #, a késleltetési idS, 7, a
pulzus szélessége (az az id6, amig az lokalis intenzi-
tas nagyobb, mint legnagyobb értékének fele), ¢ (1)
pedig a fizis, amelyet a frekvenciafiiggvény integral-
jaként kaphatunk meg:

0,0 = [0, () ar. 3

Linearis csOrp esetén az o paraméter szabalyozza
az (1) viselkedését. Eszerint pozitivan csorpolt (o > 0
— novekvs m), negativan csorpolt (o < 0 — csokkend
) és transzformaciokorlatozott (o = 0) 1ézerimpulzu-
sokrol beszélhetiink. Az 6nkényes csorp esetén ha-
rom kilonbozé alakd o(#) figgvényt hatiroztunk
meg a LICI megcélzott pozicidja alapjan. Ezek az
O (D), ami az dtagos magtdvolsigokndl szamolt
energiakiilonbseégekbdl, az ®,,;,.,(), ami a magsird-
ség globalis maximumainil szamolt energiakiilonbsé-
gekbdl és ®,,,.,(D, ami pedig a magstriség viszony-
lag nagy magtivolsignil megtalilhato, viszonylag
nagy értékkel bir6 lokalis maximumainal szamolt kii-
lonbségekbdl kaphatok [8.cl:

o, (1) =V

gerj

(R(D) =V,

alap

(R (D).
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a) 4,5

atomok tavolsaga, R (bohr)

2 A maghullimfiiggvény iddfejlédését
leir6 dinamikai Schrodinger-egyenlet
megoldasara az MCTDH (multi con-
figuration time-dependent Hartree)
modszert hasznaltuk, amely hatékony
eljaras az ilyen jellegi problémak
megoldasara. A dinamika leirasa sorin
a kotott alapdllapot (1s6,) mellett a
taszito jellegd els6 gerjesztett allapotot
(2po,) vettik figyelembe (2. dbra,
szaggatott zold és folytonos piros vo-
nalak). Ezen két allapotot kilonb6zé
késleltetési idokkel csatolva a disszo-
ciaciés valoszinlségek, valamint a
fragmentumok kinetikus energiaspekt-
rumanak tanulmanyozasara szoritkoz-
tunk, amely informiciok a dinamikai
Schrodinger-egyenlet megoldasaként

b)

o(t) (hartree)

-=- mglobdhx(t)
O cossanes O (1)
O ot

kapott maghullamfiiggvénybdl kinyer-
hetSk. Ismert, hogy a D egyetlen sza-
badsagi foka miatt — a Neumann—Wig-
ner-féle keresztezést tiltd szabaly értel-
mében — kiilsé tér hidnyaban konikus
keresztez6dés nincs jelen a rendszer-
ben. A 1ézertér forgatd hatasinak ko-
szonhetéen azonban egy 0j dinamikai
valtozo (0, a 1ézerpolarizaci6 irinya és
a molekulatengely kozotti szog) jele-
nik meg, amely mar lehet6vé teszi, ha
nem is természetes, de ugynevezett
fénnyel indukalt konikus keresztezs-
dés kialakuldsat az (R, ©) paraméter-
sikban. A LICI kialakuldsahoz két fel-
tétel egyideji teljestilésére van sziik-

3. dbra. a) A D, molekulaion rezgése a semleges D, rendszer ionizacidjat kovetGen: a
szinkod a maghullamfliggvény abszolut értékének négyzetét jeloli. A pontozott kék vonal
a korokkel az atlagos R magtavolsagot, a szaggatott fekete vonal a magsuriség globdlis
maximumértékeihez tartozé6 R magtavolsagot, mig a folytonos fekete vonal a négyzetekkel
a magsuriség tavoli” lokalis maximumait koveti. b) A potencialisenergia-gorbék kozotti
rezondns energiaktlonbség értékei a fenti modszerekkel meghatarozott R(2) figgvényekre
vonatkozoan. Az igy kapott w(?) frekvenciafiggvényeket hasznaljuk a 1ézerimpulzus fazis-

modulalasa (csorpolése) soran.

Fotodisszociacio

Molekuladinamikai szimuldcios vizsgalatainkat az
elébbiekben targyalt D3 ionon végeztiik, amely mind-
Ossze egyetlen elektronnal és — térmentes esetben —
egyetlen olyan nuklearis szabadsagi fokkal rendelke-
zik, amely befolyasolja a Hamilton-operatorban sze-
replé potencidlis energia értékét. Modellrendszertink
egyszerlsége lehetGvé teszi, hogy nagy pontossiaggal
tudjuk leirni és értelmezni az el6bbiekben tirgyalt,
fazismodulalt impulzusokkal indukalt disszocidcios
dinamikat.
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ség [6]:
cosd =0, (0 =m/2) e
T Valap(R) = Vgg,y-(R) -hw,

90 l(I)O
Nevezetesen konikus keresztezGdés
a lézer polarizacidjanak iranya és a
molekulatengely mer6leges beallasa
mellett olyan magtavolsagnal alakul-
hat ki, ahol a lézer fotonjainak ener-
gidja rezonans az elektronallapotok
kozotti energiakiilonbséggel (2. ab-
ra). Ahhoz tehit, hogy az indukalt
konikus keresztezddés hatasat adekvat modon tudjuk
figyelembe venni kétdimenzios (2D) dinamikai szami-
tasok sziikségesek, amelyekben a rezgési szabadsag-
fok mellett egy Gjabb dinamikai valtozo, a 6 szog jele-
nik meg. Barmilyen tipust is a frekvenciamodulalas,
az () fuggvénynek megfelelGen az indukalt konikus
keresztez6dés helyzete folyamatosan valtozik, mikoz-
ben vandorol. Megfelels csorpoléssel akar a magsird-
ség idsfejlédését is nyomon kovethetjik.

Vizsgaljuk el6szor a linedris csorp hatasat! 7, =10 fs és
1 fs félértékszélességl porzitivan, negativan csorpolt és
transzformaciokorlatozott pulzusokkal kivaltott fotodisz-
szocidcios hozamokat mutat a 4. dbra (I, = 10" W/cm?,
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T,=10fs

Oszinlség

disszociacios val

0,05 L e T T
0 10 20 30 40 50 60 70 80
késleltetési idd, t (fs)

T,=1fs

Oszinlség

disszociacios val

0 10 20 3 40 50 60 70 80
késleltetési ida, ¢ (fs)

4. abra. A D} molekulaion disszociacios valoszintségei a késlelteté-
si id6 fuggvényében linearisan csorpolt hosszu (a) és rovid (b) pul-
zusok esetén. A transzformaciokorlatozott pulzusokhoz tartozo6 va-
l6szintségeket folytonos fekete vonal jeloli, mig a pozitivan, illetve
negativan csorpolt impulzusokkal kapott eredményeket rendre kék
szaggatott és piros pontozott vonalak mutatjak. Rovid pulzusok ese-
tén a negativ és pozitiv csorpok disszociacios valoszinlségeinek
kilonbségét a zold vonal a haromszogekkel jelzi.

Ao = 200 nm — 7w, = 6,199 eV) az ionizacié utdni 4, =
0-80 fs késleltetési idGintervallumban. Ott vannak a gor-
bék maximumai, ahol a magstriség nagy és kifelé mo-
zog (3.a dbra), a minimumértékek pedig a befelé moz-
206 nagy slrtségekkel korrelalnak. Legnagyobb eltérést a
sz€les pulzus esetén kapjuk, ahol a csorpolt impulzusok-
kal kapott gorbék 6sszenyomoddnak a transzformacio-
korlatozotthoz képest, viszont a negativ és pozitiv modu-
laciok kozott szamottevs eltérés nem  tapasztalhato.
Ebbdl arra kovetkeztethetiink, hogy az 6sszenyomodas a
csorpolés soran bekovetkezd pulzuskiszélesedés ered-
ménye. Jobban megfigyelve lathatd, hogy a negativ
csorp nagyobb disszociacios értéket ad a gorbék maxi-
mumainal, azaz amikor a hullamcsomag kifelé mozog.
Ez leginkabb rovid pulzusnal ¢, = 33 fs kornyékén szem-
betling. Mindez 6sszhangban all azzal, hogy a negativ
csoOrpolés hatdsara a csokkend lézerenergia miatt a LICI a
nagyobb magtavolsidgok felé vindorol, s emiatt tobb id6t
tolt egyltt a szintén kifelé mozgo hullamcsomaggal, na-
gyobb esélyt biztositva a disszociacionak.
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A kinetikusenergia-spektrumokat tekintve (5. db-
ra) arra a fontos megallapitasra jutunk, hogy transz-
formaciokorlatozott esetben a disszociacio jelentSs
hanyada a v = 3 és 4 vibracio6s allapotokbdl torténik.
Ez azzal van Osszefliggésben, hogy egyrészrdl az in-
dul6 hullamcsomagunk ebbdl a két allapotbol tartal-
maz a legtobbet, masrészrdl pedig a 1ézerpulzus koz-
ponti energiaja éppen ezen két allapot energiaja ko-
zOtt hozza létre a LICI-t. Mig a minimumok helyzete
valtozatlan marad, és méginkabb hangsulyossa valik a
csorpolt esetekben (példaul ¢, = 23 fs koril), addig a
maximumok kornyezetében (példaul #, = 33 fs koral)
a pozitiv és negativ csorpok ellentétes iranya eltolo-

5. dbra. A disszocidlo D rendszer fragmentumainak kinetikusener-
gia-eloszlasa a disszociaciot kivalto lézerpulzus késleltetési idejének
fliggvényében. Az idGkésleltetés a semleges D, molekula ionizacio-
janak pillanatihoz van viszonyitva. Az egyes panelek a negativan
(a), a pozitivan (¢) csorpolt és a transzformaciokorlatozott (b) pul-
zusokhoz tartozo6 eloszlasokat mutatjak.

------- S | T BT O D o 70
AP T a=-0,03
60
50
=
N 40
<
)
o} 30
<
[}
20
10
e e b e —— 0
15 20 25 30 35 40 45 50 55
késleltetési idd (fs)
b) 70
60
50
=
L 40
8
0
5} 30
<
[}
20
10
T T T T T T T T T T T 1 0
30 35 40 45 50 55
késleltetési idS (fs)
o 70
60
50
N
L 40
=
0
5} 30
c
)
20
10
LA L A B DL B RN RN R A E 0

T T
15 20 25 30 35 40 45 50 55
késleltetési id6 (fs)

339



dast okoznak. Mindez szintén a LICI-van-
dorlas disszociacidra gyakorolt hatiasaval
magyardazhat6: negativ csorp esetén a kife-
lé mozgd LICI pozicidja energetikailag
egyre magasabban lesz (2. dbra), emiatt a
hullamcsomag magasabb vibracios allapo-
tokhoz tartoz6 komponenseinek disszocia-
cidja részesul elényben, mig pozitiv csorp-
nél éppen ellenkez&en.

Térjink at az Ggynevezett Oonkényesen
csorpolt impulzusok hatasanak vizsgalatara.
Ebben az esetben a pulzus fizisinak modu-
lalasat kozvetlentl az oszcillaild maghullam-
csomag kovetése alapjan tessziik meg. Ha- /
rom kilonbozs frekvenciafiiggvényt hasz- y
naltunk, amelyek rendre az atlagos magta-
volsagnal (@, (#)), a hullimcsomag globalis T

disszociacios valoszinlség

- mgl()l)d/is(l)
O
A 0 —— O opais(D)

0 \ x Wkonstans

(u)g,m,,.s(t)), illetve egyik lokalis (®;,.:(¥)
maximumahoz tartoz6 magtavolsigoknal
szamolt potencidlisenergia-gorbék kiilonb-
ségeibdl adodtak (3. dbra). Az eredménye-
ket szemléltets 6. abrdan jol lathato, hogy a
konstans frekvencidja impulzusokhoz ké-
pest az @, a disszocidcios gérbeken sokkal
kisebb cstcsokat eredményez a késleltetési
id6 fuggvényében. Ennek oka az, hogy a szétterild
hullimcsomag tipikusan kicsi értéket vesz fel az (R)
helyen (lasd a 3.a abran). Ezzel szemben az ®,,,,::(D
jelentGsen nagyobb valoszintségeket ad, amit mar csak
a nagy magtavolsagoknal fellelhets lokalis maximumo-
kat kdvetS csorpolés tud feltlmilni (2, > 35 fs). Mindez
azt jelzi, hogy a disszocidcid vagy populdciotranszfer
mértékének maximalizalasa soran tekintettel kell len-
niink arra is, hogy nem tisztin csak a maghullamfigg-
vény slrdségének nagy értéke jatszik fontos szerepet,
hanem az is, hogy ez a nagy sUrlségérték nagy mag-
tavolsagnal jelenjen meg.

Kitekintés

A bemutatott eredmények egyértelmien alatimasztjak,
hogy kémiai dinamikai folyamatok elektromiagneses
térrel torténd kvantumszabalyozasa soran az alkalma-
zott lézerimpulzus energidjan, intenzitisin és szélessé-
gén tilmenden kulcsfontossagu szerepet jatszik a kés-
leltetési idG, valamint a vilasztott impulzuscsorpolési
modszer is. Az idSkésleltetés alkalmas megvalasztasa-
val egyardnt minimalizilhaté vagy maximalizalhato a
disszociacio vagy fragmentacio valoészintsége. A kelet-
kez6 fragmentumok kinetikusenergia-spektrumaban
mérhet§ eltolodasok okozhatok a csorpparaméterek
alkalmas megvalasztisaval. Ez utobbi jelenséget a ko-
zelmultban mar kisérletileg is kimutattak. A fragmenta-
ci6s rata maximalizaldsa szempontjabol pedig a hul-
lamcsomag lokdlis maximumainak kovetése bizonyult
a legcélravezetSbbnek.

A fentiekben korvonalazott fénnyel indukalt koni-
kus keresztezGdésekkel torténd molekuladinamika-
szabalyozast az eddigiekben csak kétatomos rendsze-
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6. dbra. A Dj molekulaion disszocidcios valoszintségei a késleltetési idG fliggve-
nyében, onkényesen csorpolt impulzusok esetén. A szaggatott fekete vonal, a
pontozott kék vonal korokkel, valamint a folytonos fekete vonal négyzetekkel
ugyanazt jeloli, mint a 3. dbran. A lila vonal keresztekkel a transzformaciokorla-
tozott (w = 0,235 hartree) pulzusok eredményeit mutatja.

rekre vizsgaltuk. Ugy gondoljuk azonban, hogy tobb-
atomos molekulak fotodinamikai folyamataiban az
eddigieknél is fontosabb szerepet jatszhatnak, tekin-
tettel ezek Osszetettségére, illetve a gyakran el6fordu-
16, mar eredendGen meglévs természetes konikus ke-
resztezédésekre. Ilyen esetekben varhato, hogy a ter-
mészetes és indukalt konikus keresztezGdések dsszja-
téka Uj jelenségek sokasigahoz vezet a dinamikaban.
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