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A magas rendd felharmonikusok keltése (high-order
harmonic generation: HHG) az optikdban azt jelenti,
hogy valamilyen céltirgyra erds (Iézenfény esik be,
és az anyagi valasz nemlinearitisa miatt a keletkezé
masodlagos sugarzas spektruma tartalmazza a ger-
jeszté frekvencia egész szamu tObbszOrdseit, azaz a
felharmonikusokat is. ElegendSen nagy intenzitds
mellett itt mar nem kis egész szamokrol beszéliink,
infravords gerjesztés esetén példaul detektalhatok a
mar az extrém ultraibolya tartomanyba (néhanyszor
10 nm hullamhossz kornyékére) es6 felharmonikusok
is. A jelenség alapos vizsgalata a nagyintenzitisa
fény-anyag kolcsonhatas fizikai hiatterének megérté-
séhez jarul hozza, ugyanakkor lézertechnologiai
szempontbol is fontos, mivel elegendGen sok, megfe-
lel6 fazisban 1évs felharmonikus a szuperpozicié ré-
vén nagyon rovid impulzussa allhat ossze [1-3]. (A
kozeli vagy kozépinfravoros tartominyba esS gerjesz-
tés esetén ez attoszekundumos idGskalat jelent.) Ma-
gas rendd felharmonikusok keletkezését el6szor gaz-
mintakban tapasztaltik [4, 5], de az6ta mar plazmak-
ban [6] és széles tiltott sava szilardtestekben [7, 8] kel-
tett harmonikusokat is detektaltak.
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A jelenség hagyomanyos értelmezése a félklasszi-
kus leirason alapul, amikor a gerjeszt§ teret egysze-
rlen egy id6fiiggs klasszikus mezének tekintjik, mig
a ,céltargyat” a kvantummechanika segitségével irjuk
le [9, 10]. Legtobbszor magukat a felharmonikusokat
is klasszikus modon kezelik, ami alacsony intenzita-
suk miatt nem feltétlentil vig egybe azzal a 6kolsza-
ballyal, hogy akkor nem okoz komoly hibat egy elekt-
romagneses modus klasszikus kezelése, ha annak
karakterisztikus fotonszama nagy, azaz egyetlen foton
hozziaadasa vagy elvétele nem okoz szamottevé vilto-
zast. A felharmonikus modusok kvantalt leirdsa felé
mutatd egyik elsd 1épést a [11] cikkiink adta, amely-
nek dsszefoglalisa magyar nyelven is elérhetS a Fizi-
kai Szemlében [12].

Erdekes modon, a fent emlitett ©kolszabalynak
ellentmondva, kisérleti eredmények is mutatjak azt,
hogy a magas rendd felharmonikusok keltésének
teljes megértéséhez az erls gerjesztS tér kvantalt le-
irdsa is sziikkséges. A mérési eredmények [13, 14] sze-
rint, ha meghatarozzuk az erds, kozépinfravoros tar-
tomdnyba esé tér fotonszameloszlasat akar gaz- [13],
akar szilardtest-mintakkal [14] valé kolesonhatas utan,
azt tapasztaljuk, hogy ez az eloszlas a felharmoniku-
sok spektruminak jellegzetességeit tiikrozi. (A maso-
dik kisérletet a szegedi ELI kozpontban végezték el.)
Az eredmények azt jelentik, hogy az anyaggal torténd
kolecsonhatas visszahatisa a gerjeszté térre a mezé
csak kvantumosan leirhat6 tulajdonsagaiban is megti-
gyelhetd. E kérdés vizsgalata 1ényegében a [11] mun-
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ka komplementere: korabban [11] a felharmonikus-
modusokat, most pedig a gerjesztd teret [17] tekintjik
kvantaltnak. (A teljesen kvantumos leiras kidolgozasa
jelenleg még folyamatban van.)

Az elméletet tekintve, szabad toltott részecskék
kvantalt térrel valo kolcsonhatasanak a leirdsa mind
relativisztikus [15], mind pedig nemrelativisztikus [16]
esetben ismert. A [15] munka a HHG els6 nempertur-
bativ targyaldsa nemlinedris Compton-szords esetén.
A kisérleti cikkek [13, 14] maguk is tartalmaznak egy-
fajta elméleti indoklast, ugyanakkor korantsem allit-
hatjuk, hogy mostanra mar a teljes folyamat minden
részletét értjuk. Ezért észszerd, ha a leheté legegysze-
ribb modellt tekintve probiljuk meg felfedni a folya-
matért felelSs fizikai mechanizmusokat. Ezt tettik a
[17] munkédban, amelynek {6 eredményeit a kovetke-
zGkben fogjuk 6sszefoglalni.

Modell

A tovabbiakban egy jol ismert, klasszikusnak tekint-
hetS kvantumoptikai modell azon hataresetét vizsgal-
juk, amikor a gerjeszté tér annyira erds, hogy képes
felharmonikusokat kelteni. A Jaynes—Cummings—Paul
(JCP) modellben egyetlen elektromagnes modust te-
kintlink, amely egyetlen atommal all kolcsonhatas-
ban, és az egyszertség kedvéért az atomot is Osszesen
két kvantumallapottal vessziik figyelembe. A rendszert
leir6 Hamilton-operator a kdvetkezd:

H= Hﬂ+H77I+Hﬂ”Z =
5 €Y)
= S o,0.+hoad' a+hiQo a+a’),

ahol az els6 tag az atomi rendszert, a masodik a me-
z6t, H,,, pedig a kolcsonhatasukat irja le. Az egyenlet-
ben a kétszer kettes Pauli-matrixok (o, és 0,), illetve
a modus kelt6 (ab) és eltiintets (a) operitorai jelen-
nek meg. A két atomi nivo kozotti energiakiilonbség
hiw,, €s wjeloli a gerjesztd modus frekvenciajat. A kol-
csonhatasi operator lényegében dipodlmomentum X
térerdsség alaka, mivel a dipélmomentum-operator
o,-szel, a térerGsség pedig (a' + a)-val arinyos. A
ZnO mintaban, 800 nm kozponti hullimhossza ger-
jesztéssel keltett felharmonikusok esetének [14] meg-
felel6en @,/ @ = 2,2, ami a ZnO tiltott sivjinak és a fiw
fotonenergianak az ardnya. A kolcsonhatas erGsségét
meghatiroz6 2 Rabi-frekvencia nagysagrendekkel ki-
sebb, mint akar @ vagy @,. Technikai megjegyzésként
érdemes felhivni a figyelmet arra, hogy ilyen erds
elhangolas mellett semmiképpen nem lenne reilis a
rezonancidhoz (w = @,) kozeli esetben (a JCP-modell
eredeti megfogalmazisa) érvényes forgdbhullima ko-
zelités, amely az (1) egyenlettSl a kolcsonhatasi tag
alakjaban kulonbozik. Emellett konnyen megmutatha-
t6, hogy a forgohullam-kozelités egyaltalin nem vezet
HHG-hez, azaz az (1) egyenlet altal adott modell — ha
a felharmonikusok keltésének elemzése a célunk —

praktikusan tovabb mar nem egyszerUsithetd.
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A rendszer dinamikajinak szdmitasihoz sziikség
van egy kezdGallapotra, ami az atomi rendszer esetén
az alacsonyabb energidhoz tartoz6 (alap)dllapot, mig
mez3§ esetében egy | og)-lal jelolt koherens dllapotot
tételeziink fel. A koherens dllapotok a mezd§ legin-
kabb klasszikusnak tekinthet6 allapotai, ahol a maxi-
malis térerGsség a komplex értékld ¢, paraméter ab-
szolut értékével arinyos. Ez azt jelenti, hogy az erds

gerjesztés esete nagy | ¢ |-hoz tartozik.

Eredmények

A koherens allapotok iddéfejlédése kolesonhatds nél-
kil a tankonyvekbdl ismert. Az

L 0lg)
in—- H,|1¢)

id6fuggs Schrodinger-egyenlet megoldasa, ha ¢ = 0-
ban 1 ¢) = | o), akkor

Lp) D) = layexp(—iw 1)),

azaz a koherens allapot az id6 mulasaval is koherens
marad, mindossze az indexe valtozik. Ez a valtozas a
modus fazisterével azonosithaté o komplex sikon egy
0, sugaru kornek felel meg, amelyen a periodusidé
alatt halad korbe az allapotot reprezental6 pont. (Mi-
vel a térerGsség varhatd értéke o valos részével ara-
nyos, annak idéfiiggése — nem meglepd modon —
coswt-vel fog oszcillalni.)

Ez a jol ismert id6fejlédés természetesen megvalto-
zik, ha figyelembe vessziik az anyaggal valo kolcson-
hatist. Altalinos esetben az (1) Hamilton-operitor
altal generalt dinamika megoldasa nem ismert, ugyan-
akkor esetiinkben — mivel intenziv gerjesztést feltéte-
leziink — értelmes az  erGstér-kozelités”, amikor az
atomi Hamilton-operator hatasat elhanyagoljuk. Ekkor
még analitikusan fel tudjuk irni az id6fiiggé Schrodin-

ger-egyenlet megoldasat [17]. Az el6z6 fejezet végén

1. abra. A kezdetben alapallapotban 1évé atom és koherens 4lla-
potban 1évé mez6 iddfejlédésének szemléltetése a fazistéren két
koherens allapot esetére, azaz ,erGstér-kozelitésben”, azaz H, el-
hanyagolasaval.
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0.7 4llapotban az atlagos fotonszamot

| 1 adja. A [13] kisérleti munkaban
impulzusonként 10" fotont becsiil-
tek, ami érezheté médon megoldha-
tatlan problémat jelent, ha a foton-
szamok bazisan fejtjuk ki a Schro-
05 dinger-egyenletet.) Ezt a nehézséget
nagyon elegans moédon orvosolja az
a bazis, amit Neumann Janos veze-
04 tett be 1932-ben [18]. Ez a von Neu-
mann-racsnak nevezett bazis kohe-
rens allapotokbol all, amelyek «
0,3 indexei a komplex sikon négyzetra-
csot alkotnak (a legkozelebbi szom-
szédok tdvolsiga \/TT: [19]). Az alta-
02 lunk vizsgalt esetben azt tapasztal-
hatjuk, hogy ha a kezdS koherens
allapot ¢, indexe kornyékén tekint-
0.1 juk a von Neumann-rdcs egy alkal-
masan nagy részet, €s ezt a raicsot az
1. abran lathatd kor mentén az
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2. dbra. A gerjeszté modus Wigner-fliggvénye abban az esetben, ha a teljes, kozelitések
nélkuli dinamikat tekintjik. A nyolc, jol elktlonithets rész kiilonbozé idépillanatokhoz
tartozik az elsé optikai ciklusban: ¢ = 0, 1/87, 2/87, ..., 7/8T. A paramétereket (¢, = 10,
w/£2=0,5) agy valasztottuk meg, hogy jol szemléltessék a jelenséget. Realisztikus esetben

ennél sokkal erGsebb a lokalizacio.

megadott kezdeti feltételek esetén azt kapjuk, hogy a
dinamika sordn a kezdeti egyetlen |og) allapot két
koherens allapotra esik szét, amelyekhez kiilonbozé
atomi allapotok tartoznak. Az alapallapotot példanak
tekintve, az Ggy is felirhatd, mint o, két sajatallapota-
nak azonos sulyu szuperpozicidja, és a két o, sajatalla-
pothoz egymastol eltérs idofliiggéstd koherens allapot
tartozik. Ezt a dinamikat az 1. dbra szemlélteti, ahol a
két kiilonb6zS koherens dllapotot piros és kék szin
reprezentalja. Kezdetben (¢ = 0) ezek megegyeznek
(lila pont), az optikai ciklus soran eltivolodnak egy-
mastdl (ennek mértéke £2/@-val ardnyos), majd ismét
egybeesnek a ¢t = T = 2n/w idépillanatban. Szokasos
modon a masodlagos sugdrzas és igy a magasrendd
harmonikusok forrdsinak az atomi dip6lmomentumot
(pontosabban annak megvaltozasat) tekintjiik. Ezt
figyelembe véve fontos megjegyezni, hogy az erGstér-
kozelitést alkalmazoé megoldis még nem elegendd a
felharmonikusok megjelenésének megmagyarizasara,
mert a dipélmomentum varhat6é értéke (Iényegében
(0,) ebben az esetben konstans z€ro.

Ezt azt is jelenti, hogy az atomi Hamilton-operator
jelenléte elengedhetetlentil sziikséges a felharmoni-
kusok megjelenéséhez, H, az, ami dtmeneteket indu-
kal a dipolmomentum kulénbozé sajatallapotai ko-
zott. Ha a dinamika szamitasandl a teljes (1) Hamil-
ton-operatort szeretnénk figyelembe venni, akkor
numerikusan kell dolgoznunk, és a szokasos modsze-
rekkel igy is nehézségekbe Utkoziink, aminek f6 oka
a nagy gerjeszt$ intenzitds. (A fotonok szamat tekint-
ve érdemes megjegyezni, hogy egy |«) koherens
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0 origd korul elforgatjuk, akkor a ma-
10 gasfelharmonikus-keltés id&skalajan
ez a racs folyamatosan a szamitasok
megfelel§ pontossagit biztosité ba-
zist szolgaltat. Ez abbdl fakad, hogy
ezen az iddéskalan (néhany vagy
néhanyszor tiz optikai ciklus) a fa-
zistéren a dinamika lokalizalt: aho-
gyan az 1. abra mutatja, H, elhanyagolasa esetén va-
l6ban pusztan két, egymashoz kozeli koherens illa-
pot mozgasardl van sz6, és mivel most az atomi Ha-
milton-operator tekinthetd perturbacionak H,,+ H,,,-
hez képest, néhdny ciklus alatt az egzakt dinamika
sem ,keni szét” szimottevéen a koherens allapotokat
a fazistéren. Igy tehit egy fizikailag is értheté okokbol
hatékony modszert kapunk az idéfejlédés kiszamita-
sara, ami lehetGveé teszi, hogy tetszGleges nagy kezde-
ti | ¢! esetén megoldjuk a problémat.

Szemléltetésként a 2. dbra a képalairisban sze-
replS paraméterek esetére mutatja Wigner-fliggvény
felhasznalasaval a dinamikat. A W(a) Wigner-fiigg-
vény a fazistéren értelmezett (kvazi)valoszinlségi
strlségfliggvény, ahol a zardjeles elStag arra utal,
hogy W a matematikai valoszinlségszamitas kétval-
toz6s (Rea, Ima) valdszinlségi strlségfiiggvényei-
nek majdnem minden tulajdonsidgaval rendelkezik.
(Az egyetlen, a kvantummechanika sajatossagaibol
adodo kivétel a nemnegativitds.) Ez szemléletesen
azt jelenti, hogy a 2. dbrdn lathato esetben, amikor
W(a) =2 0 lényegében mindeniitt, azt mondhatjuk,
hogy a rendszer a fazistérben nagy valoszintiséggel
azokat a tartomanyokat foglalja el, amelyeken W(a)
nagy értékeket vesz fel. Ilyen szemmel vizsgdlva az
abrat, a dinamika fentebb emlitett fazistérbeli lokali-
zaltsaga jol lathato.

A kolcsonhatdsban résztvevs atomi rendszer és az
elektromagneses modus kozil eddig féként az utdob-
bira koncentraltunk, bar természetesen a két rendszer
dinamikaja nem fiiggetlen egymastol. (Ez az Osszefo-
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nodottsag példaul abban is
megnyilvanul, hogy az 1. ab-
ran lathatd két kulonbozd
Jfazistrajektoriat” kovets ko-
herens dllapothoz kilonb6zd
atomi allapotok tartoznak.)
Az atomi rendszer dinamikaja
azért is érdekes, mert ez az,

ami forrasként szolgdl a har- 107 .
monikusokat is tartalmazo = 10° @ = 2x10°
masodlagos sugidrzds szama- 107

ra. A HHG elméletében gyak- 10*

ran alkalmazott gyakorlat az, 10°+

hogy ha valamilyen moédon ki~ 10%

tudjuk szamitani egy rendszer 10" | : \“ kT

dip6lmomentumanak a d(#)

idsfuggését, akkor els6 koze- 107 )
litésben d(7) Fourier-transz-  10°+ @ = 4x10°
formaltjat, d(v)-t tekintik a 10’

(nem normalt) magasfelhar- 10%

monikus spektrumnak. (Abra-  10°+

zolni foként 1d12(W)-t szo- 10 l‘ l N J L

kds, annak ellenére, hogy a 10' : ||‘| b 001 J.l "

fazisok szerepe is jelentsSs 0 5 10 15 20 25 30

lehet.) Ez a modszer sok elha-
nyagolassal ¢él, a terjedési
effektusok figyelembe vétele
példaul teljes mértékben hi-
anyzik, ugyanakkor az atomi
folyamatok szerepét tisztin mutatja. Modelliinkben a
dipélmomentum szerepét — konstanstol eltekintve — a
o, operator jatssza, és ahogy mar emlitettlik, ahhoz,
hogy ennek varhat6 értéke megvaltozzon, az (1)
egyenlettel adott Osszes tag sziikséges. Ha azonban
minden tagot figyelembe vesziink és az id6figgds
Schrodinger-egyenlet megoldasat a von Neumann-
racs segitségével szamitjuk, akkor d(#)-nek (o, )(1)-t
feleltetve meg, a HHG spektrumok kiszamithatok.
Ezekre mutat példat a 3. dbra, ahol kilonbozd | o)
kezdallapotok esetén szamitottuk ki |d|%(v) fiigg-
vényt. Az abra vizszintes tengelyén a ,harmonikus
rend” azt jelenti, hogy az adott korfrekvencia hany-
szorosa a gerjesztéshez tartoz6 @-nak. Ezen eredmé-
nyek rendelkeznek a magasfelharmonikus spektru-
mok szokdsos tulajdonsigaival: @-nal talalhatd egy
erds csucs, azutan lényegében @ paratlan szamu tobb-
szoroseinek kornyékén latunk cstcsokat (a parosak
szimmetriaokokbol hidnyoznak), amelyek magassaga
egy tartomanyon beliil nagyjabol alland6. Ezt a platot
a jel erdteljes csokkenése koveti, amit levagasnak
vagy letorésnek hivnak. Ahogyan az dbran is latszik, a
szamolt spektrumok azt a kisérleti tapasztalatot is
kovetik, hogy er6sods gerjeszts tér esetén a levagasi
frekvencia is né.

Az egyes csucsok belsS struktirija részben a ger-
jesztett atomi rendszertdl, részben pedig a gerjesztés
jellegétsl fugg. A [11, 12] munkdkban a gerjeszts teret
klasszikusan kezeltiik, és abban az esetben erésebben
latszott a maximumok — a kétnivos modellatomhoz
kothetS — ikercsucs jellege. Emellett kvantalt gerjesz-
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harmonikus rend

3. dbra. Magasfelharmonikus spektrumok (6nkényes egységekben) kilénbozd erSsségi gerjesz-
tések esetén. Az ¢ paraméter a kolcsonhatisban résztvevé mezd koherens allapotinak indexe,
aminek nagysaga az elektromos térerésség amplitidojaval ardnyos. A vizszintes tengelyen az @
(gerjesztS frekvencia) az egység. A fliggbleges tengely skaldja logaritmikus.

tés esetén a paros felharmonikusokhoz tartoz6 csu-
csok sokkal kevésbé lathatok, mint klasszikus tér ese-
tén. Ennek alapos vizsgalata — amit a kozeljovében
terveziink — Gjabb részleteit fedheti fel, hogy milyen,
esetlegesen mérhetS killonbségek vannak a kétféle-
képpen leirt folyamatban. A spektrumok minden rész-
letre KkiterjedS, Osszehasonlité analizise akkor lesz
maradéktalanul végrehajthato, ha a teljesen kvantalt
(mind a gerjesztést, mind pedig a felharmonikusokat
megfeleld modon figyelembe vevs) modell is a ren-
delkezéstinkre 4ll.

Osszefoglals

kérdést jartuk koril, hogy milyen fizikai képet szol-
galtat, ha a magasrend felharmonikusok keltése so-
ran a gerjesztd, erds teret kvantumosnak tekintjik.
Egy konnyen atlathato, egyetlen kétnivos atom és
egy modus kolesonhatasat leird modell alapjan ra-
mutattunk, hogy a Hamilton-operatorban szerepld
minden (az atomot, a modust és a kolcsonhatist
leir6) tagra sziikség van ahhoz, hogy felharmoniku-
sok jelenjenek meg. A modus fizisterén a folyamat
azt jelenti, hogy a kezdeti koherens allapot ketté-
valik aszerint, hogy a kolcsdnhatasi operator melyik
sajatallapotdban van a rendszer, és ezen két allapot
kozott hoz létre dtmeneteket az atomi Hamilton-
operator. Ezen datmeneteknek koszonhetSen az
atomi dipélmomentum nem lesz megmaradd meny-

FIZIKAI SZEMLE 2020/5



nyiség, és oszcillacidja olyan magasfelharmonikus
spektrumokat hoz létre, amelyek jellegiikben meg-
egyeznek a kisérleti eredményekkel. Megitélésiink
szerint az ismertetett modell altalanosithatd Ossze-
tettebb atomi rendszer, vagy tobbmodusi mezé ese-
tére is.
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