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KEDVES OLVASÓ!
Bizonyára ismeri a mondást, „ha a hegy nem megy Mohamedhez, akkor
Mohamed megy a hegyhez”. A mi esetünkben éppen fordı́tva történt:
Szeged nem ment az Alpokba, ı́gy az ALPS-ot (sic!) hoztuk Szegedre.

Az Extreme Light Infrastructure projektet Gerard Mourou és társai még
2005-ben kezdeményezték, hogy létrehozzák a világ elsô ultrarövid és nagy
csúcsintenzitású lézereken alapuló kutatóintézetét. Az ESFRI Roadmap-re
felkerült javaslatot 2007–11 között egy nemzetközi elôkészı́tô konzorcium
vitte közelebb a megvalósı́táshoz, amelyben a magyar részvételt Czitrovszky
Aladár (Wigner FK) és ezen sorok ı́rója (akkor még SZTE) koordinálta. Az
elôkészı́tôk 2009. októberi döntése alapján a kutatóintézetet nem egyetlen,
hanem három – az EU Strukturális Felzárkóztatási Alapjaiból 85%-ban
finanszı́rozott – helyszı́nen hozzák létre, egymást kiegészı́tô kutatási
profilokkal. A Prága melletti Dolni Brezanyban megvalósuló intézet (ELI-
Beamlines), valamint a Bukaresttel határos Măgurelében megépülô intéz-
mény (ELI-Nuclear Photonics) mellett az Attosecond Light Pulse Source
(Attoszekundumos Fényimpulzus Forrás – ELI-ALPS) Szegedre került. Az ELI-
ALPS megvalósı́tását az ELI-Hu Nonprofit Kft.-ra bı́zták, amely az NKFIH
minôsı́tése alapján akkreditált kutatóintézetként mûködik.

Az ELI-ALPS fô kutatási berendezései olyan lézerrendszereken alapulnak,
amelyek új minôségi szintet képviselve nem csak különleges paraméter-
kombinációval (nagy fluxus, extrém sávszélesség) rendelkezô impulzusokat
állı́tanak elô, hanem 2%-on belüli stabilitással, megbı́zhatóan mûködnek,
akár a nap 24 óráján át. A 650–1300 nm, illetve a 3 µm hullámhosszú lézer-
impulzusok idôbeli hossza mindössze néhány ciklusnyi (6–17 fs, illetve
< 40 fs), ı́gy az elektromágneses csúcsteljesı́tmény a PW tartományt is eléri.
A lézerek ismétlési frekvenciája 10 Hz – 100 kHz közé, mı́g átlagos teljesı́t-
ményük a 10–500 W-os tartományba esik. Ezen lézerek teszik lehetôvé a
kivételes jellemzôjû másodlagos források – a THz-es sugárzástól a röntgen-
sugárzásig terjedô fényforrások és a részecskeforrások – mûködését.

Az ELI-ALPS elsôdleges küldetése az impulzusenergia, az ismétlési
frekvencia és a fotonenergia tekintetében a lehetô legjobb, az extrém
ultraibolya (XUV) tartományba esô attoszekundumos impulzusok
elôállı́tása, amelyekkel a hazai és nemzetközi tudományos közösség
világszı́nvonalú alap- és alkalmazott kutatásokat végezhet majd.

A 2017. május 23-án ünnepélyesen megnyitott épületben jelenleg az elsô
két berendezés – a középinfravörös (MIR) lézerrendszer és a THz forrás –
telepı́tése zajlik (lásd cı́mlap). Októberben érkezik a harmadik, a nagy ismét-
lési frekvenciájú lézerrendszer (HR). Mindhárom berendezésen a hazai és
külföldi kutatók 2018 februárjától már méréseket végezhetnek. Az attosze-
kundumos impulzusokat elôállı́tó nyalábvonal várhatóan 2018 második felé-
tôl üzemel majd. További lézerek és másodlagos források, mérôállomások
telepı́tése a következô három év feladata, és fokozatosan válnak elérhetôvé.

Külön örülünk, hogy a hazai kutatók, kutatói közösségek elôtt a
korábbi mûhelymegbeszélések és konferenciák után ezzel a tematikus
számmal is bemutatkozhatunk. Remélem, hogy a nemzetközi fenntartású
ELI-ALPS Kutatóintézetben a hazai kollégák is évrôl-évre nagyobb
számban végeznek majd kı́sérleteket.
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számot eredményezõ esetet. Optimálisnak ez esetben
a 1,25 mbar gáznyomás, 2,4 m cellahossz, 45 mm nya-
lábátmérõ, 40 mJ impulzusenergia, −3 m cellapozíció
paraméteregyüttest találtuk. A fenti paraméterhalmaz –
és kiemelten az, hogy nem a legnagyobb bemenõ im-
pulzusenergia esetén kaptuk a legnagyobb XUV-flu-
xust – alátámasztja a korábban említett tényt, hogy a fá-
zisillesztés miatt a nagyobb lézerteljesítmény nem ga-
rantálja a nagyobb magasharmonikus-teljesítményt.

A magasnyomású céltárggyal rendelkezõ COMPACT
nyalábvonal esetén 351 esetet hasonlítottunk össze.
Ennél a nyalábvonalnál a változtatott paraméterek (a
kísérleti megvalósításhoz igazodva): a bemenõ lézer-
nyaláb csonkolásához használt írisz átmérõje (20–300
mm), a gázfúvóka fókuszponthoz mért relatív pozíció-
ja (−300–0 mm) és az argon gáz nyomása (0,5–2 bar).
A kölcsönhatási hossz minden esetben 0,5 mm volt,
míg a lézernyaláb átmérõje 60 mm. Ebben a paramé-
tertérben a 120 mm íriszátmérõ, −100 mm fúvókapozí-
ció és 2 bar gáznyomás értékek esetén adódott maxi-
málisnak a keltett sugárzás erõssége. A két optimális
esetet – röviden – a 3. és 4. ábrák mutatják be.

Mindkét esetben a keltett XUV-fluxusra optimali-
záltunk, a keltett sugárzás térbeli és spektrális jellem-
zõi különbözõk. Az így elvégzett elemzés egyik tanul-
sága, hogy a nagyon sok változó miatt lokális maxi-
mumokat lehet – akár kísérletileg, akár numerikusan
– keresni. Az egyes fluxusmaximumok esetén azon-
ban az XUV-sugárzás egyéb jellemzõi (jelentõsen) el-
térõk lehetnek. Fontos, hogy bár a használt fókuszálá-
si és kölcsönhatási térfogat-geometriák merõben kü-
lönbözõk, mindkét nyalábvonal intenzív attoszekun-
dumos impulzusokat szolgáltat majd. Azonban, ahogy
az a 3.b és 4.b ábrákon is látható, a sugárzás térbeli

jellemzõi várhatóan különbözõk lesznek, és így a két
nyalábvonal komplementerként szolgálhat egymás-
nak, attól függõen, hogy az adott kísérlet milyen su-
gárzási paramétereket igényel.

Konklúziók

A fázisillesztés rövid áttekintése utána bemutattunk
néhány szimulációs eredményt, amely jól demonstrálja
ezen problémakör relevanciáját a magasharmonikus
sugárzás és attoszekundumos impulzusok keltésekor.
A ELI-ALPS két, megvalósítás alatt álló nyalábvonalá-
nak optimalizációt célzó vizsgálata emellett útmutatóul
szolgál a késõbbi kísérletekhez, valamint megmutatta,
hogy majd milyen jól kiegészíti egymást ez a két nya-
lábvonal úgy, hogy közel azonos teljesítményû atto-
szekundumos impulzusokat szolgáltatnak majd.
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KVANTUMKONTROLL FÁZISMODULÁLT
LÉZERIMPULZUSOKKAL Csehi AndrÆs1,2, HalÆsz GÆbor3, Vibók `gnes1,2

1Debreceni Egyetem, ElmØleti Fizikai TanszØk
2ELI-ALPS, ELI-HU Non-Profit Kft., Szeged
3Debreceni Egyetem, InformÆció Technológia TanszØk

Anyagi rendszerek erõs lézertérben történõ viselkedé-
sének megértése napjaink egyik intenzíven kutatott terü-
lete. A közelmúltban elvégzett kísérleti és elméleti kuta-
tások számos új fény-anyag kölcsönhatás szolgáltatta
jelenséget fedeztek fel, beleértve a molekulák irányított-
ságát, magas felharmonikusok keltését, fotoionizációt,
fotofragmentációt stb. A 20. század végére a femtosze-
kundumos lézerimpulzusok kifejlesztésével lehetõvé vált
az úgynevezett pumpapróba-kísérletek kidolgozása,
amelyek segítségével molekuláris rendszerek atommag-
dinamikájának szabályozását sikerült megvalósítani. A
femtoszekundumos fotokémia megalapozásáért Ahmed
Zewail 1999-ben kémiai Nobel-díjat kapott [1.b].

A kísérleti apparátus tökéletesedésével párhuzamo-
san a gerjesztett elektronállapotokat leíró úgynevezett
„multi-reference” típusú elektronszerkezeti számítási
módszerek, illetve a dinamikai Schrödinger-egyenlet
megoldására kidolgozott eljárások is széles körben
elterjedtek, s így lehetõvé vált a kísérleteket támoga-
tó, azokat elõkészítõ, illetve értelmezõ számítások
elvégzése is. Egymásra épülõ numerikus szimulációk
segítségével – gyakran „numerikus kísérleteknek” is
nevezik ezeket – nagy pontossággal lehet összetett
kémiai dinamikai számításokat (például fotodisszociá-
ciót, fragmentációt, izomerizációt, ionizációt, pumpa-
próba-kísérleteket [2] stb.) végezni.
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Az egyensúlyi állapotból kibillentett molekulák a

Az ELI-ALPS projekt (GINOP-2.3.6-15-2015-00001) az Európai Unió
támogatásával, az Európai Regionális Fejlesztési Alap társfinanszíro-
zásával valósul meg. A kutatást az EFOP-3.6.2-16-2017-00005 azo-
nosítójú, EU társfinanszírozású projekt támogatta.

Csehi András 2010-ben szerzett fizikus
diplomát, majd 2014-ben doktori fokozatot
a Debreceni Egyetemen. A DE Elméleti Fi-
zikai Tanszék adjunktusa és az ELI Elméleti
és Számítógépes Molekulaszerkezet és Di-
namika csoport tagja. Molekulák elektron-
szerkezeti elfajulásaival és azok környeze-
tében lejátszódó magdinamika szimuláció-
jával foglalkozik, a semleges és töltött mo-
lekulák lézerrel indukált disszociációjának
kontrollálási lehetõségeit kutatja. Rendsze-
resen publikál nemzetközi folyóiratokban.

Halász Gábor (1961) fizikus, a DE Infor-
mációtechnológiai Tanszék egyetemi taná-
ra. Jelenleg ultragyors molekuláris kapcso-
lók vizsgálatával, illetve molekuláris rend-
szerek csatolt elektron- és magdinamikájá-
nak együttes leírásával foglalkozik.

Vibók Ágnes (1962) fizikus, a DE Elméleti
Fizikai Tanszék egyetemi tanára és az ELI
Elméleti és Számítógépes Molekulaszerke-
zet és Dinamika csoport vezetõje. Kutatási
területe: atom- és molekulafizika. Ezen
belül jelenleg nemadiabatikus, ultragyors
kvantumdinamika-folyamatokat, illetve
molekulák erõs elektromos térrel való köl-
csönhatását vizsgálja.

1. ábra. Molekuláris reakcióutakhoz tartozó alap- és gerjesztett álla-
poti potenciálisenergia-felületek sematikus szemléltetése. Az elekt-
ronállapotok közötti kónikus keresztezõdés (CI) kulcsszerepet ját-
szik az ultragyors átmenetekben [1].

végállapot

A szerkezet

B szerkezet

CI

kémia

alapállapot

E

Q2

Q1

nem reaktív

gerjesztést követõen nagyon sok reakcióutat bejárhat-
nak. Ezek közül néhányat mutat az 1. ábra: különbözõ
izomerek alakulhatnak ki, a molekula disszociálhat
vagy visszajuthat az alapállapoti egyensúlyi geometriá-
ba is. A rendszer egy elõre meghatározott végállapotba
juttatásához és ezáltal a molekula mozgásának szabá-
lyozásához megfelelõen megválasztott energiájú, inten-
zitású, szélességû, illetve idõkésleltetésû lézerimpulzu-
sokra van szükség. Ilyen módon megvalósítható, hogy
az idõfüggõ maghullámfüggvény a potenciálisenergia-
felület egy adott tartományán haladjon át a kívánt vég-
állapot felé, miközben a lézer hatására, és/vagy a mole-
kulában természetesen is jelen lévõ elfajulásokon ke-
resztül ide-oda transzferálódik a különbözõ energiafe-
lületek között. Molekulák kémiai dinamikájának szabá-
lyozása erõsen kutatott terület, amely mostanra már
széles szakirodalommal rendelkezik [3, 4].

A nagyon gyors (femtoszekundumos, 10−15 s) mole-
kuladinamikai folyamatok szinte mindig elektronálla-
potok közötti elfajulásokon keresztül zajlanak le. Az
elektronállapoti elfajulásokra tipikus példaként szol-
gálnak az úgynevezett kónikus keresztezõdések (co-
nical intersection = CI), amelyek az elfajulások kör-

nyezetében kettõskúp alakúak és számos érdekes tu-
lajdonsággal rendelkeznek. Többek között fotokémiai
tölcsérként – amelyeken keresztül a molekulák sugár-
zásmentesen, akár 3-4 nagyságrenddel gyorsabban le
tudnak gerjesztõdni, mint a hagyományos sugárzásos
lebomlás során – szolgálnak a gerjesztett rendszer
számára. Kétatomos molekulák kivételével, három-
vagy többatomos molekulákban szinte mindenütt
jelen vannak és karakterisztikus elektronszerkezeti
sajátságként tekinthetõk.

A közelmúlt elméleti kutatásainak eredményeként
sikerült megmutatni, hogy kónikus keresztezõdések
lézerfény segítségével is létrehozhatók, akár még két-
atomos molekulákban is [5.a]. Ilyenkor egy, a két
elektronállapot közötti energiával megegyezõ ener-
giájú rezonáns lézerimpulzus a molekula átmeneti
dipólusmomentumán keresztül a forgási és rezgési
szabadsági fokokat csatolja, ami a kónikus kereszte-
zõdés kialakulásához vezet. A fénnyel indukált kóni-
kus keresztezõdések (light-induced conical intersec-
tion = LICI) az anyag-fény kölcsönhatás egy új vetüle-
tét jelentik, és jelentõsen módosítják a molekulák
dinamikai tulajdonságait az elektromos tér nélküli
esethez képest. Két évvel ezelõtt összefoglaló írás
jelent meg a Fizikai Szemlében [6], amely részletesen
tárgyalja a LICI kialakulásának elméleti hátterét, vala-
mint elhelyezi azt a lézer-anyag kölcsönhatás terüle-
tén. Az utóbbi években – feltételezvén a „fénnyel in-
dukált kónikuskeresztezõdés-képet” számos elméleti
és kísérleti eredmény született a kétatomos molekulák
disszociatív dinamikájának leírására [3, 5, 7].

Lézerfény segítségével tehát lehetõség nyílik arra,
hogy molekulákban a természetesen is jelenlévõ elfa-
julásokhoz minden tekintetben hasonló, degenerált
elektronállapotokat mesterségesen hozzunk létre.
Erre legkézenfekvõbb és legegyszerûbb alanyként a
kétatomos molekulák szolgálnak, amelyekben – külsõ
elektromos tér hiányában – szimmetriaokokból kóni-
kus keresztezõdések nem fordulhatnak elõ. Van
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azonban egy lényeges különbség a természetes kóni-

2. ábra. A D2
+ molekulaion potenciálisenergia-görbéi. A diabatikus

alap- (1sσg ) és gerjesztett (2pσu ) állapotokat zöld szaggatott és pi-
ros folytonos vonalak jelölik. A lézerfény hatását reprezentáló úgy-
nevezett „dressed” (felöltöztetett) gerjesztett állapot (2pσu − ¥ω0,
piros pontozott vonal) és az alapállapot között megjelenõ LICI-t nyíl
mutatja (θ = π/2). A folytonos fekete vonalak háromszögekkel és
négyzetekkel a lézer forgató hatására kialakuló adiabatikus energia-
felületek θ = 0-nál vett metszeteit jelölik az alap- és gerjesztett álla-
potokra vonatkozóan.
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kus keresztezõdések és a lézerrel indukált megfele-
lõik között. Nevezetesen, míg a természetes CI-k nem
szabályozhatók, addig az elektromos térrel létreho-
zottak igen. Ezen utóbbiak energetikai pozícióját a
lézerimpulzus frekvenciájával, míg a keresztezõ ener-
giafelületek csatolásának erõsségét annak intenzitásá-
val szabályozhatjuk. A lézertér intenzitását és energiá-
ját változtatva eltérõ hatású kónikus keresztezõdések
hozhatók létre, mintegy új irányt nyitván a molekulá-
ris kvantumszabályozás területén.

Érdekes jelenség jön létre, amikor a lézerimpulzus
frekvenciája (és ezzel együtt az azt felépítõ fotonok
energiája is) idõben változik. Ekkor ugyanis az indukált
kónikus keresztezõdés pozíciója az impulzus idõtarta-
ma alatt folyamatosan változik (a LICI vándorol). Az
ilyen fázismodulált (vagy csörpölt) lézerpulzusokkal
folyamatosan tudjuk változtatni a LICI helyzetét, és
megfelelõ feltételek teljesülése esetén elérhetjük, hogy
a propagáló maghullámfüggvény lekövesse azt. Jelen
munkában eltérõ módon csörpölt impulzusok magdi-
namikára kifejtett hatását szeretnénk vizsgálni, illetve
meghatározni azt a fázismodulációt, amely a disszociá-
ciós valószínûséget maximalizálja.

Fázismodulációk

A D2
+ molekulaionnal végzett magdinamikai vizsgála-

taink során két elektronállapot közelítést használtunk.
A D2

+ ion alap- és elsõ gerjesztett elektronállapotait (2.

ábra ) vettük számításba, ugyanis ezek energetikailag
jól elkülönülnek a többi állapottól. Kiindulásként a
semleges D2 molekulát egy pumpaimpulzus segítsé-
gével hirtelen ionizáljuk. Ezt követõen az alapállapot-
ban visszamaradó D2

+ ion oszcillálni kezd, mert a sem-
leges rendszer vibrációs alapállapota már nem lesz
sajátállapota a D2

+ ion Hamilton-operátorának (3.a
ábra ). Ezután különbözõ késleltetési idõkkel bekap-
csolva a fázismodulált próba lézerpulzust, már tanul-
mányozhatóvá válik a rendszer fotodisszociációs di-
namikája.

Alapvetõen kétféle csörppel foglalkoztunk. Az elsõ
egy kísérletileg könnyen elõállítható, de a pulzus ki-
szélesedését eredményezõ moduláció, amelyben a
frekvencia idõfüggése lineáris [8.a–b]:

Szimulációnkban figyelembe vettük a pulzus – kísér-

(1)ω(t ) = ω 0 α t − tk .

leti megvalósítás során bekövetkezõ – kiszélesedé-
sét, azaz hosszának megnövekedését és az intenzitá-
sának csökkenését. A második pedig egy úgyneve-
zett „önkényes” csörp [8.c], amelyben az ω(t ) frek-
venciafüggvényt az oszcilláló magsûrûséghez ad-
jusztáltuk (3.b ábra ) olyan különbözõ módokon,
hogy – a magsûrûség idõfejlõdését minél pontosab-
ban követve – maximális disszociációs hozamot ér-
hessünk el. Ezen impulzusokat a következõ formá-
ban adhatjuk meg:

ahol ε0 az elektromos tér amplitúdója (arányos a ma-

(2)EX (t ) = ε0 f t, tk, Tp cos φ X (t ) ,

ximális intenzitás négyzetgyökével: I0 ~ ε0
2), f (t, tk,Tp )

a pulzus Gauss-burkolója, tk a késleltetési idõ, Tp a
pulzus szélessége (az az idõ, amíg az lokális intenzi-
tás nagyobb, mint legnagyobb értékének fele), φX (t )
pedig a fázis, amelyet a frekvenciafüggvény integrál-
jaként kaphatunk meg:

Lineáris csörp esetén az α paraméter szabályozza

(3)φ X (t ) = ⌡
⌠
t

0

ωX (t ′) dt ′ .

az ω(t ) viselkedését. Eszerint pozitívan csörpölt (α > 0
– növekvõ ω), negatívan csörpölt (α < 0 – csökkenõ
ω) és transzformációkorlátozott (α = 0) lézerimpulzu-
sokról beszélhetünk. Az önkényes csörp esetén há-
rom különbözõ alakú ω(t ) függvényt határoztunk
meg a LICI megcélzott pozíciója alapján. Ezek az
ω〈R 〉(t ), ami az átlagos magtávolságoknál számolt
energiakülönbségekbõl, az ωglobális(t ), ami a magsûrû-
ség globális maximumainál számolt energiakülönbsé-
gekbõl és ωlokális(t ), ami pedig a magsûrûség viszony-
lag nagy magtávolságnál megtalálható, viszonylag
nagy értékkel bíró lokális maximumainál számolt kü-
lönbségekbõl kaphatók [8.c]:

¥ωX (t ) = Vgerj RX (t ) − Valap RX (t ) .
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Fotodisszociáció

3. ábra. a) A D2
+ molekulaion rezgése a semleges D2 rendszer ionizációját követõen: a

színkód a maghullámfüggvény abszolút értékének négyzetét jelöli. A pontozott kék vonal
a körökkel az átlagos R magtávolságot, a szaggatott fekete vonal a magsûrûség globális
maximumértékeihez tartozó R magtávolságot, míg a folytonos fekete vonal a négyzetekkel
a magsûrûség „távoli” lokális maximumait követi. b) A potenciálisenergia-görbék közötti
rezonáns energiakülönbség értékei a fenti módszerekkel meghatározott R (t ) függvényekre
vonatkozóan. Az így kapott ω(t ) frekvenciafüggvényeket használjuk a lézerimpulzus fázis-
modulálása (csörpölése) során.

4,5

4,0

3,5

3,0

2,5

2,0

1,5

1,0
10010 20 30 40 50 60 70 80 90

a)

t (fs)

at
o

m
o

k
tá

vo
ls

ág
a,

(b
o

h
r)

R

2

1,5

1

0,5

0
0

wglobális( )t

wlokális( )t
w+ ,R ( )t0,7

0,6

0,5

0,4

0,3

0,2

0,1

100

w
(

)
(h

ar
tr

ee
)

t

10 20 30 40 50 60 70 80 90

b)

t (fs)
0

Molekuladinamikai szimulációs vizsgálatainkat az
elõbbiekben tárgyalt D2

+ ionon végeztük, amely mind-
össze egyetlen elektronnal és – térmentes esetben –
egyetlen olyan nukleáris szabadsági fokkal rendelke-
zik, amely befolyásolja a Hamilton-operátorban sze-
replõ potenciális energia értékét. Modellrendszerünk
egyszerûsége lehetõvé teszi, hogy nagy pontossággal
tudjuk leírni és értelmezni az elõbbiekben tárgyalt,
fázismodulált impulzusokkal indukált disszociációs
dinamikát.

A maghullámfüggvény idõfejlõdését
leíró dinamikai Schrödinger-egyenlet
megoldására az MCTDH (multi con-
figuration time-dependent Hartree)
módszert használtuk, amely hatékony
eljárás az ilyen jellegû problémák
megoldására. A dinamika leírása során
a kötött alapállapot (1sσg) mellett a
taszító jellegû elsõ gerjesztett állapotot
(2pσu) vettük figyelembe (2. ábra,
szaggatott zöld és folytonos piros vo-
nalak). Ezen két állapotot különbözõ
késleltetési idõkkel csatolva a disszo-
ciációs valószínûségek, valamint a
fragmentumok kinetikus energiaspekt-
rumának tanulmányozására szorítkoz-
tunk, amely információk a dinamikai
Schrödinger-egyenlet megoldásaként
kapott maghullámfüggvénybõl kinyer-
hetõk. Ismert, hogy a D2

+ egyetlen sza-
badsági foka miatt – a Neumann–Wig-
ner-féle keresztezést tiltó szabály értel-
mében – külsõ tér hiányában kónikus
keresztezõdés nincs jelen a rendszer-
ben. A lézertér forgató hatásának kö-
szönhetõen azonban egy új dinamikai
változó (θ, a lézerpolarizáció iránya és
a molekulatengely közötti szög) jele-
nik meg, amely már lehetõvé teszi, ha
nem is természetes, de úgynevezett
fénnyel indukált kónikus keresztezõ-
dés kialakulását az (R, θ) paraméter-
síkban. A LICI kialakulásához két fel-
tétel egyidejû teljesülésére van szük-
ség [6]:

Nevezetesen kónikus keresztezõdés

(4)
cosθ = 0, (θ = π/2) és

Valap (R ) = Vgerj (R ) − ¥ω 0.

a lézer polarizációjának iránya és a
molekulatengely merõleges beállása
mellett olyan magtávolságnál alakul-
hat ki, ahol a lézer fotonjainak ener-
giája rezonáns az elektronállapotok
közötti energiakülönbséggel (2. áb-
ra ). Ahhoz tehát, hogy az indukált

kónikus keresztezõdés hatását adekvát módon tudjuk
figyelembe venni kétdimenziós (2D) dinamikai számí-
tások szükségesek, amelyekben a rezgési szabadság-
fok mellett egy újabb dinamikai változó, a θ szög jele-
nik meg. Bármilyen típusú is a frekvenciamodulálás,
az ω(t ) függvénynek megfelelõen az indukált kónikus
keresztezõdés helyzete folyamatosan változik, miköz-
ben vándorol. Megfelelõ csörpöléssel akár a magsûrû-
ség idõfejlõdését is nyomon követhetjük.

Vizsgáljuk elõször a lineáris csörp hatását! Tp =10 fs és
1 fs félértékszélességû pozitívan, negatívan csörpölt és
transzformációkorlátozott pulzusokkal kiváltott fotodisz-
szociációs hozamokat mutat a 4. ábra (I0 = 1013 W/cm2,
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λ0 = 200 nm → ¥ω0 = 6,199 eV) az ionizáció utáni tk =

4. ábra. A D2
+ molekulaion disszociációs valószínûségei a késlelteté-

si idõ függvényében lineárisan csörpölt hosszú (a) és rövid (b) pul-
zusok esetén. A transzformációkorlátozott pulzusokhoz tartozó va-
lószínûségeket folytonos fekete vonal jelöli, míg a pozitívan, illetve
negatívan csörpölt impulzusokkal kapott eredményeket rendre kék
szaggatott és piros pontozott vonalak mutatják. Rövid pulzusok ese-
tén a negatív és pozitív csörpök disszociációs valószínûségeinek
különbségét a zöld vonal a háromszögekkel jelzi.

10 20 30 40 50 60 70 80
késleltetési idõ, (fs)t

0

0,40

0,35

0,30

0,25

0,20

0,15

0,10

0,05

a)

d
is

sz
o

ci
ác

ió
s

va
ló

sz
ín

û
sé

g

Tp = 10 fs a

a

a

= 0

= 0,03

= –0,03

10 20 30 40 50 60 70 80
késleltetési idõ, (fs)t

0

a

a

a

= 0

= 0,3

= –0,3

0,12

0,10

0,08

0,06

0,04

0,02

0,00

–0,02

b)

d
is

sz
o

ci
ác

ió
s

va
ló

sz
ín

û
sé

g

Tp = 1 fs

5. ábra. A disszociáló D2
+ rendszer fragmentumainak kinetikusener-

gia-eloszlása a disszociációt kiváltó lézerpulzus késleltetési idejének
függvényében. Az idõkésleltetés a semleges D2 molekula ionizáció-
jának pillanatához van viszonyítva. Az egyes panelek a negatívan
(a), a pozitívan (c) csörpölt és a transzformációkorlátozott (b) pul-
zusokhoz tartozó eloszlásokat mutatják.
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0–80 fs késleltetési idõintervallumban. Ott vannak a gör-
bék maximumai, ahol a magsûrûség nagy és kifelé mo-
zog (3.a ábra), a minimumértékek pedig a befelé moz-
gó nagy sûrûségekkel korrelálnak. Legnagyobb eltérést a
széles pulzus esetén kapjuk, ahol a csörpölt impulzusok-
kal kapott görbék összenyomódnak a transzformáció-
korlátozotthoz képest, viszont a negatív és pozitív modu-
lációk között számottevõ eltérés nem tapasztalható.
Ebbõl arra következtethetünk, hogy az összenyomódás a
csörpölés során bekövetkezõ pulzuskiszélesedés ered-
ménye. Jobban megfigyelve látható, hogy a negatív
csörp nagyobb disszociációs értéket ad a görbék maxi-
mumainál, azaz amikor a hullámcsomag kifelé mozog.
Ez leginkább rövid pulzusnál tk = 33 fs környékén szem-
betûnõ. Mindez összhangban áll azzal, hogy a negatív
csörpölés hatására a csökkenõ lézerenergia miatt a LICI a
nagyobb magtávolságok felé vándorol, s emiatt több idõt
tölt együtt a szintén kifelé mozgó hullámcsomaggal, na-
gyobb esélyt biztosítva a disszociációnak.

A kinetikusenergia-spektrumokat tekintve (5. áb-
ra ) arra a fontos megállapításra jutunk, hogy transz-
formációkorlátozott esetben a disszociáció jelentõs
hányada a ν = 3 és 4 vibrációs állapotokból történik.
Ez azzal van összefüggésben, hogy egyrészrõl az in-
duló hullámcsomagunk ebbõl a két állapotból tartal-
maz a legtöbbet, másrészrõl pedig a lézerpulzus köz-
ponti energiája éppen ezen két állapot energiája kö-
zött hozza létre a LICI-t. Míg a minimumok helyzete
változatlan marad, és méginkább hangsúlyossá válik a
csörpölt esetekben (például tk = 23 fs körül), addig a
maximumok környezetében (például tk = 33 fs körül)
a pozitív és negatív csörpök ellentétes irányú eltoló-
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dást okoznak. Mindez szintén a LICI-ván-

6. ábra. A D2
+ molekulaion disszociációs valószínûségei a késleltetési idõ függvé-

nyében, önkényesen csörpölt impulzusok esetén. A szaggatott fekete vonal, a
pontozott kék vonal körökkel, valamint a folytonos fekete vonal négyzetekkel
ugyanazt jelöli, mint a 3. ábrán. A lila vonal keresztekkel a transzformációkorlá-
tozott (ω = 0,235 hartree) pulzusok eredményeit mutatja.
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magyarázható: negatív csörp esetén a kife-
lé mozgó LICI pozíciója energetikailag
egyre magasabban lesz (2. ábra ), emiatt a
hullámcsomag magasabb vibrációs állapo-
tokhoz tartozó komponenseinek disszociá-
ciója részesül elõnyben, míg pozitív csörp-
nél éppen ellenkezõen.

Térjünk át az úgynevezett önkényesen
csörpölt impulzusok hatásának vizsgálatára.
Ebben az esetben a pulzus fázisának modu-
lálását közvetlenül az oszcilláló maghullám-
csomag követése alapján tesszük meg. Há-
rom különbözõ frekvenciafüggvényt hasz-
náltunk, amelyek rendre az átlagos magtá-
volságnál (ω〈R 〉(t )), a hullámcsomag globális
(ωglobális(t )), illetve egyik lokális (ωlokális(t ))
maximumához tartozó magtávolságoknál
számolt potenciálisenergia-görbék különb-
ségeibõl adódtak (3. ábra ). Az eredménye-
ket szemléltetõ 6. ábrán jól látható, hogy a
konstans frekvenciájú impulzusokhoz ké-
pest az ω〈R 〉 a disszociációs görbéken sokkal
kisebb csúcsokat eredményez a késleltetési
idõ függvényében. Ennek oka az, hogy a szétterülõ
hullámcsomag tipikusan kicsi értéket vesz fel az 〈R 〉
helyen (lásd a 3.a ábrán ). Ezzel szemben az ωglobális(t)
jelentõsen nagyobb valószínûségeket ad, amit már csak
a nagy magtávolságoknál fellelhetõ lokális maximumo-
kat követõ csörpölés tud felülmúlni (tk > 35 fs). Mindez
azt jelzi, hogy a disszociáció vagy populációtranszfer
mértékének maximalizálása során tekintettel kell len-
nünk arra is, hogy nem tisztán csak a maghullámfügg-
vény sûrûségének nagy értéke játszik fontos szerepet,
hanem az is, hogy ez a nagy sûrûségérték nagy mag-
távolságnál jelenjen meg.

Kitekintés

A bemutatott eredmények egyértelmûen alátámasztják,
hogy kémiai dinamikai folyamatok elektromágneses
térrel történõ kvantumszabályozása során az alkalma-
zott lézerimpulzus energiáján, intenzitásán és szélessé-
gén túlmenõen kulcsfontosságú szerepet játszik a kés-
leltetési idõ, valamint a választott impulzuscsörpölési
módszer is. Az idõkésleltetés alkalmas megválasztásá-
val egyaránt minimalizálható vagy maximalizálható a
disszociáció vagy fragmentáció valószínûsége. A kelet-
kezõ fragmentumok kinetikusenergia-spektrumában
mérhetõ eltolódások okozhatók a csörpparaméterek
alkalmas megválasztásával. Ez utóbbi jelenséget a kö-
zelmúltban már kísérletileg is kimutatták. A fragmentá-
ciós ráta maximalizálása szempontjából pedig a hul-
lámcsomag lokális maximumainak követése bizonyult
a legcélravezetõbbnek.

A fentiekben körvonalazott fénnyel indukált kóni-
kus keresztezõdésekkel történõ molekuladinamika-
szabályozást az eddigiekben csak kétatomos rendsze-

rekre vizsgáltuk. Úgy gondoljuk azonban, hogy több-
atomos molekulák fotodinamikai folyamataiban az
eddigieknél is fontosabb szerepet játszhatnak, tekin-
tettel ezek összetettségére, illetve a gyakran elõfordu-
ló, már eredendõen meglévõ természetes kónikus ke-
resztezõdésekre. Ilyen esetekben várható, hogy a ter-
mészetes és indukált kónikus keresztezõdések összjá-
téka új jelenségek sokaságához vezet a dinamikában.
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