Maak Pal biralati kérdései és az azokra adott valaszok
Banhegyi Balazs
Ultrafast Nano-optical Interactions of Femtosecond Near-Infrared Laser Pulses with Solids
cimd PhD disszertaciojanak biralatahoz.

Szeretném megkdszonni Dr. Madk Pal birdlati munkajat és a dolgozatomra forditott idejét. Az
altala megfogalmazott kérdések és épitd jellegli kritikak rendkivil értékesek voltak szamomra,
és segitettek Uj megvilagitdsba helyezni a dolgozat kérdéses részeit.

A kovetkez6kben a birdlatban megfogalmazott kérdésekre és megjegyzésekre valaszolok:

1. Nagyon szemléletes az atmeneti tartomany kimérése is a sokfotonos és az
alaguteffektuson alapulé elektron-szabadulas kozott. Ehhez kapcsolédik is az elsé
kérdésem, hogy mi volt az indoka, hogy nem mérték meg ugyanezt révidebb rudakon,
élesebb rezonancia mellett 800 nm korili hulldmhosszokon.

A fotoemisszids tartomanyok kozotti &tmenet, valamint a nem-adiabatikus alagutazas
vizsgdlata 800 nm-es hullamhossz és rezonans nanorudak esetén a csoport korabbi
kutatasa keretein belil valdsult meg [1]. Ezen munka egyik f6 eredménye az atmeneti
tartomanyban (1,3 és 2,2 kozotti Keldis-paraméterek mellett) tapasztalt fotoemisszids
elektrondinamika, mely egyszerre mutat a sokfoton emisszids tartomanyra jellemzé
nemlinearitast, és az alagltemisszids tartomanyra jellemzé elektron-visszaszorast.

2. A 2. 3bra kevéssé van magyarazva a szovegben. Tobb gorbe van, amelyek
értelmezéséhez a széveg nem nyujt vildgos hatteret. Mit jelentenek pontosan az
egyenesek? A kovetkeztetés levonasa szempontjabdl fontosak, a szoveg szerint, de
ehhez mérten minimadlis magyardzat f(iz6dik hozzdjuk. Az abra alatti bekezdés a
dolgozat alapjan szdmomra értelmezhetetlen.

A disszertacio 2. dbrajanak egy mddositott valtozata az 1. abran lathaté. A (36)-os
képlet alapjan (melyben tévedésbdl hidanyzik a ko hulldmszam) a 1. dbran is lathato
maédon egy adott frekvencidn a fellleti plazmon polaritonokhoz tartozé [ terjedési
egylitthatd nagyobb, mint az azonos frekvencidju, szabad térben terjedé foton k,
hullamszama. Ez az abran is megfigyelhets, ahogy alacsonyabb frekvenciaktdl
kezd6d&en a fellleti plazmonok diszperzios relacidjanak valds részét reprezentald
gorbék (piros, illetve kék pontozott gorbék) elvalnak a leveg6ben, illetve a szilicium-
dioxid Gvegben (SiO) torténs szabad terjedést képvisel6 egyenesektdl (piros, illetve
kék folytonos egyenesek). Ezen [ >k, korlilmény miatt szikséges a feliileti
plazmonok keltéséhez specidlis becsatolds (raccsal vagy prizmaval).
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1. abra. Fellleti plazmonok diszperzids relacidja fém-levegé (piros gorbék) és fém-SiO, (kék
gorbék) hatarfeltletek mentén Gsszehasonlitva a szabad térben (levegé és SiO,) torténé
terjedést reprezentdld egyenesekkel.

3. A 37-43 egyenletekben az egyes valtozdk definicidja nem vildgos. Mit jelent az ,,a”
jelolés, mia,A” és,B” egylitthatdk értelme?

Az “a” jeloli a modellként hasznalt homogén, izotrop gomb sugarat. A képletekben
szerepld “A/“ és “B/" egyltthatdk a gomb belsejében tapasztalhatd, illetve a gdmbon
kivili elektromos térre alkalmazott r = a, illetve r — co hatarfeltételek alapjan
kaphatdk meg [2].

4. A20.oldal utolsé el6tti bekezdésében megadja a kulcsfontossagu , field enhancement”
értelmezését egy szovegben, de ez véleményem szerint nem elég pontos. Nagy szlikség
lett volna itt egy képlet és egy jel6lés (akar Q?) bevezetésére, mert a field enhancement
faktor nagy szerepet kap a tovdbbiakban és a tudomdanyos eredményekben. Kérdésem,
hogy helyes az itt megadott ardny? Valdban a gerjeszt6 és a lokalis térer6sség ardnya
a ,field enhancement” faktor?

A térndvekmény, avagy “field enhancement factor” kifejezés valdban utalhat az
elektromos térerGsségre, illetve a tér intenzitasdra is. Az irodalom tulnyomadrészt [2] a
fellilet mentén kialakuld (E;,.) és a beesé (E;,,) elektromos térerésség hanyadosaként
hivatkozik ra. Egy korabbi munka [3] ugyanezen térnévekményt az elektromos
térerdsség vektorok abszolutérték négyzeteinek hanyadosaval definidlja. Mindezek
mellett az irodalomban megtaldalhaté az intenzitds novekmény “intensity
enhancement” kifejezés is ez utdbbi esetre [4].

A dolgozatomban kés6bb (70. oldal, (64)-es képlet) bevezetett Q jeloli a
térnévekményt mely a plazmonikus forré-pontokban kialakulé maximalis elektromos
térerGsség és a beesd lézerimpulzusok maximalis térer6sségének hanyadosa.



5. A 44. képletben mit jelent az a? Mit jelent a részecske mérete, amivel a
polarizdlhatdsdg aranyos? A polarizdlhatésag a részecske térfogatatdl fligg linedrisan?
A leirdas nem elég pontos és félremagyardzhato.

A (44)-es képletben az “a” paraméter a modellként hasznalt homogén, izotrép gomb
sugarat jeloli. Mivel ezen esetben a nanorészecske jellemz6 mérete minden iranybdl
megegyezik (nincs a lézer polarizaciés iranya altal kitlintetett orientacid), a
polarizdlhatésag valdban a gombszer( részecske térfogatatdl linearisan fligg. Ezen
modell targyaldsa mas 6sszefoglald munkakban is hasonldan jelenik meg [5 - 8].

6. A 45. egyenlet fontos, de a forrdsa nem kdvethet8. Az wp a plazmafrekvencia?

A (45)-0s képlet forrasa a kovetkez6 [2]:
e A szabad elektron gaz dielektromos fliggvénye egy w frekvencidju kilsé
elektromos tér esetén a Drude-modell alapjan:
w3
w?-iyw
utkdzések miatti csillapitasi egyutthatd, €., pedig egy, a magas frekvencidk
esetén érvényes tag.

e Fémek esetén j6 kozelitésként hasznalhaté a y = 0 csillapitas nélkuli eset,
valamint az alacsonyabb frekvencidk esetén &, is elhagyhatd, amibdl a
dielektromos fliggvény a kovetkez6 formara mddosul:

v}

s(w) = ——

e(w) = & — ahol w, a plazma frekvencia, y az elektron-elektron

e Vakuum kornyezet esetén &, = 1, igy a Frélich-feltételbdl a kovetkez6 adodik:
Rele(w)] = —2¢,, = —2.
e Ezen egyenletek kombinalasdval a kovetkez6 6sszefliggés kaphatd:
(4)2
(1)_2 =—-2->w= ﬁ
e Valddi fémek esetén, vagyis az elektron Utkdzések miatti csillapitas, valamint a
magasfrekvencids tag figyelembe vételével a fenti levezetés modositasaval

kaphaté meg a dipdl plazmonrezonancia kozelit6leg w = % értéke.

7. Miért kellett az impulzusoknak az ITO-t hordozd szubsztraton athaladni, hogy elérjék a
mintat? Nem teljesen vildgos a leirdsbdl, hogy a hordozé transzmisszidja a kivalasztott
hulldmhosszokon miért olyan kulcsfontossagu. Fontosnak tartanék egy abrat, amely a
megyvilagitas geometridjat dbrazolja a mintdn a rétegek szempontjabdl, amibdl
kiderililne, hogy melyik fellileten van a fokuszfolt, hol nyelédik el a nyaldab és honnan
tlnik el anyag, melyik fellilet érdessége befolydsolja a strukturak kialakulasat.
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2. Abra. Az ITO réteggel bevont liveg szubsztrat megv
Rayleigh-hossz értéke 2.0 um-es megvilagitds mellett érvényes.

Ezen elrendezés abbdl adddik, hogy a mérések kezdeti fazisaban az ITO réteg roncsolasi
kiisz0bének mérése volt a cél. Fotoemisszids mérések soran ezen vezet6 vékonyréteg
felel a fém nanorészecskék foldeléséért, ezdltal elkerilve a minta elektronemisszié
miatti feltoltédését. A mérések sordn az optimalis elektronbefogds elérése érdekében
az ITO rétegen kialakitott nanorészecske mez6k az elektron spektrométer belépdé
aperturdja felé irdnyulnak. Emiatt a gerjeszté l|ézerimpulzusok el6szor az lveg
szubsztraton, majd az ITO rétegen athaladva érik el a nanorészecske mez6ket.
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elnyelédik a hordozdban, igy annak transzmisszidjanak mérése az egyes hulldmhosszak
mellett kiemelt fontossdgld volt a vékonyrétegre es6é csucsintenzitas
meghatarozasahoz.

Az atomer6 mikroszkdpos vizsgalatok soran az ITO-réteg szubsztrattal atellenes
,,Szabad” oldalan létrejott, annak felvitele sordn dnrendezddéssel kialakuld felileti
érdesség meghatarozdsa valdsult meg. Ezen kezdeti kvazi-periodikus érdesség-
mintazatok szolgdltak az EM szimulacidk alapjaként, periodikusan lokalizalva a beesé
impulzusok altal képviselt elektromos teret, mely késébb a periodikus réteg-levalashoz
vezetett.

Hogyan ellenGrizte a mérés sordn, hogy a beallitds utdn a kivant réteg tényleg a
fokuszsikban van. Azaz jo lenne az emlitett késéles mddszerrél egy bévebb leirdst adni.

A haszndlt kozeli-infravords hulldamhosszak (1,6, 2,0 és 2,4 um), valamint a gyenge
fékuszalas (f = 400 mm) miatt a Rayleigh-hossz =2,3 — 3,4 mm-nek adddott. Ezen
értékek nagysagrendekkel nagyobbak, mint az ITO réteg kdzel 150 nm-es vastagsaga,
valamint tobbszordsei a szubsztrat 1 mm-es vastagsdagdnak. Mindezen koriilmények
miatt az ITO réteg fdkuszsikba helyezésének pontossaga egy =0,5 mm-es
tartomdnyban volt kritikus. Mindez a mar emlitett késéles mddszer segitségével
tortént meg:

0. A késélt az Uveg szubsztrat ITO réteget is tartalmazé felszinével egy sikban

helyeztem el a mintatartdban.



10.

1. A késéllel torténd fékuszfoltmérés soran megkaphaté a késél felszine altal
letapogatott fokuszsik pozicidja az optikai tengely mentén.

2. Mivel a késél felszinének sikja és az ITO réteg sikja kdzotti kilénbség a 0,5 mm-
es hibahataron belil helyezkedik el, jo kozelitéssel ezen pozicié biztositja az ITO
vékonyréteg fokuszsikban torténd megvilagitasat.
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3. Az ITO vékonyréteget tartalmazé minta pozicionalasanak |épései a késél segitségével.

Mit jelent a ,,secondary beam” fogalma a bedllitas soran? Az idler vagy a signal része,
ha az utébbi, akkor mi biztositja a nyaldbok parhuzamossagat, vagy egytengelyliségét?
A méréseim soran a parametrikus erésité IDL =, idler” interakcidjat alkalmaztam, mely
soran a nemlinearis frekvenciakonverziés kdlcsonhatdssal keletkezé idler nyalabot
hasznaltam. A “secondary beam” az ,idler” mellett elhanyagolhat6 impulzusenergiaval
megjelen6 maradék ,signal” nyaldbra utalt melynek hulldmhossza a Ilathato
tartomanyba esett, igy alkalmas volt vizualis megfigyelésre.

A nyalabok egytengelylségével kapcsolatban: az altalam hasznalt erdsit6 nemlinearis
interakcidi kollinedris elrendezésben valdsultak meg, igy a signal és idler nyaldbok

7 7.

azonos iranyban léptek ki az erdsit6bdl. Ennek ellen6rzése a parametrikus erdsitd napi
szintl beallitasanak része, igy a nyalabok megfelel§ atfedése biztositja az elérheté
maximalis kimeneti teljesitményt. Ennek kdszonhetéen a nyaldbok tébb méternyi
optikai uthossznyi terjedés utan is kozel atfedésben maradnak. Mivel a méréseim az
erdsit6 kimenete utani elsé ~50 cm-ben valdsultak meg, ezen nyalabok jé kozelitéssel
atfedtek, igy lefékuszaldskor a CCD kamera felbontéképességén belll egy pontba
estek. Ezen pontossag elegendének bizonyult az egymas utan kovetkezd LIPSS mérések

soran a fokuszfoltok elkilonitéséhez, igy elkeriilve azok atfedését.

A 39 dbran nem vildgos, hogy melyik adatnak mi a forrdsa, mi az irodalom és mi esetleg
sajat szimuldcié vagy mérés. Az dbraalairast hidnyosnak érzem.



A 39-es dbra ,a” részében taldlhatd ITO rétegre vonatkozd transzmissziés adatsorok
(sztirke markerek, illetve kék folytonos gorbe), valamint a ,b” részében talalhatd, Gveg
szubsztratra vonatkozé adatsorokat (kék folytonos és szaggatott gorbék) egy
szerz6tdrsam, Papa Zsuzsanna szegedi PerkinEImer Lambda 1050 spektrofotométerrel
végzett mérései szolgaltattak. A ,b” rész z6ld folytonos, illetve szaggatott gorbéi egy
kordbbi munkabdl atvett adatsorok [9].

11. A 42 abran két kiilonb6z6 Sn koncentraciét abrazold gorbe van, miért? Ugyanakkor a

szOvegben Si koncentrdciot is emlit, ez a szubsztratbdl szarmazik? Nem egyértelm(
egyaltalan.

A 42-es abran a legfelsd, fekete szinnel dbrazolt adatsor esetén téves az ,Sn” felirat,
ezen adatok az ,,Si” koncentraciét mutatjak mely a kvarcliveg szubsztratbél szarmazik.
A javitott abra:
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4. Abra. (a) SEM felvétel a megvilagitott felszinrél és az energia-diszperziv réntgen-
spektroszkdpiai (EDS) vizsgalat pasztazasi Utvonala. (b ) Az EDS altal meghatarozott relativ
anyagosszetétel a pasztazasi utvonal mentén.

12. A 43. abrdn nem vildgos, hogy melyik az ITO és melyik a szubsztrat, jeldlni lett volna j6,
hasonléképpen hidanyzik a nagyobb periddusu strukturdk kijel6lése. Emiatt nem
egyértelm( az abrardl levonhatd kovetkeztetés. A szubsztratban eredetileg jelen levé
periodikus Osszetétel vagy fellileti valtozas okozna a periodikus réteglevdlast? Ha sem
a szubsztratban sem a rétegben nincs ilyen periddusu struktiravaltozds, akkor nehezen
derithetd ki a tér-ingadozas oka. Viszont megvilagitatlan, nem kezelt mintak 6sszetétel-
elemzése, hasonldan a kezelt mintakhoz esetleg adhatott volna egy plusz informaciét
errél. Kérdésem, hogy volt-e ilyen a kisérlet soran?

A 43-as abra leirasa valéban nem pontos, hidnyzik az ITO és szubsztrat feliratozasa,
mely szemléletesebben mutatnd a kialakult fellleti mintazatokat. Mindezt a 5. abra
mutatja:



13.

14.

HSFL mintazatokkal és ablacio soran szabadda valt szubsztrat felszin.

A periodikus ablacidt az ITO rétegen eredetileg is megfigyelhetd fellileti mintazat miatti
periodikus tér-lokalizaci6 okozza. Mindennek tovabbi aldtdmasztasara valdban
alkalmas mddszer lett volna az emlitett kezeletlen mintdk Osszetétel-elemzése, ez
viszont nem tortént meg.

A plazmonikus sajatmddusok definiciéja hidnyos, miért nevezi 6ket sajatmdédusoknak?
Osszesen hany sajatmaédust lehet gerjeszteni, van erre korlat, és mi kiilénbozteti ket
meg, ezt j6 lenne mar az elsé részekben tisztazni.

Plazmonikus nanorészecskék esetén az ,eigenmode” azaz sajatmddus kifejezés azon
rezonanciakozeli gerjesztéssel kialakuld lokalizalt plazmon mdédusokra utal, melyekhez
szignifikans térndvekmény tartozik. A kifejezést a vonatkozé irodalom, illetve szamos
kordbbi munka is alkalmazza kilonféle alaki és tulajdonsagu plazmonikus
nanorészecskék esetén [10 - 12]. Jelen esetben a sajatmoddusok kifejezés a
nanorészecskén gerjesztett ortogonalis plazmon mddusokra utal melyekhez tartozo
térnévekmények addicidja azok fazishelyes interferencidja altal valésult meg.

A nanorészecskén gerjeszthet6 mddusok szdmat és a hozza tartozd térnévekmények
értékét els6 sorban a részecske geometridja és anyagi minésége hatdrozza meg.
Egyszer(i geometridval rendelkez6 nanorészecskék altalaban két, egymadsra merdleges,
jol definidlhatd plazmon rezonanciaval rendelkeznek, melyek a hosszanti illetve kereszt
irdnyud tengelyllk mentén gerjeszthet6k és melyekhez szignifikdns térndvekmény
tartozik. Bonyolultabb nanostrukturak esetén magasabb rendd, gyengébb rezonanciak
is megjelenhetnek [12, 13].

Amikor két mddus gerjesztésérdl van sz, a 63. egyenletben, mit jelent a Upias, hogyan
definidljuk? Mit jelent a gerjeszt6 tér esetében a normdlis beesés? (66. oldal). A 46. b.
abran mit jelent a A? A ,plasmon phase” ugyanazt jelenti, mint a mdédusok kozotti
faziskilonbség? Tisztdzni kellene, mert az abra informacidja nehezen jon at.

A 63-as egyenletben ¢, jeloli a gerjesztett, ortogonalis plazmon modusok kozti
faziskiilonbséget. Ez a 46(b) abran tévedésbdl A-val tortént jeldlésre, valamint késébb
a szbvegben is ,plasmon phase”-ként torténik utalas.



A gerjeszt6 tér esetén a normalis beesés a |ézernyalab minta fellletére — valamint
ezaltal a plazmonikus nanorészecskék szabad felszinére — torténd merdleges beesését
jeloli.

15. A 68. oldalon ismertetett ellen6rzé mérés leirasa nekem eléggé hidnyos. Nem nagyon
értettem meg, hogy hogy jott a gerjeszté fény, mit latott a spektrométer, és hogyan
kapcsolddott a 10-es nagyitasu objektivvel. Pedig a mérés és a szimulacid egyezGsége
szépen demonstrdlja a szimulacié megfelelGségét, ha a mérés kortilményeirél pontos
informacid allna rendelkezésre.

A nanorészecskék elektronsugaras litografidval torténd elSallitdsat és azok extinkcios
spektrumanak mérését az ELI-ALPS-ban végezték el.

Az extinkcids spektrum mérésének alapja egy szélessavu, allithaté polarizaciéju
fényforras, mellyel megvilagitva a nanorészecske matrixot az azon transzmittalt fény
optikai spektrumanak mérése valdosul meg. Mivel a nanorészecske matrix részben
elnyeli a rezonanciahulldmhossz kornyéki spektrdlis komponenseket, igy ismerve a
megvilagito fényforrds (referencia) és a transzmittalt fény optikai spektrumanak (.5
illetve I-qns) kiilonbségét, a nanorészecskék extinkcidés spektruma meghatdrozhaté
kilénb6z6 megvilagitd polarizacidk mellett:

Iref
Cext = 10810 L (1)
trans
Objektiv Nanorészecske Halogén
Spektrométer minta lampa
M
Optikai szal -
Itrans Iref
L ]
N4 lemez

6. dbra. A nanorészecske mintak extinkcids spektrumanak vazlatos mérési elrendezése.

Az extinkcids spektrum méréséhez sziikséges megvildgitéd fényforrasként egy Zeiss Axio
Imager mikroszkop halogénlampdja szolgdlt mely polarizaciéjanak hangolasa a
beépitett Thorlabs SAQWPO5M-1700 szélessavu A/4-es lemez segitségével tortént. A
transzmittalt fény optikai spektrumdanak meghatarozasa soran a mikroszkép beépitett,
10-szeres nagyitasu és 0,25-6s numerikus aperturaju objektivével tortént meg a fény
optikai szalba torténd csatoldsa. A spektrum mérése egy Avantes AvaSpec-ULS3648-
USB-2 tipusu spektrométerrel tortént.

16. A 47 b. abra legalsé paneljén mi indokolja, hogy két csucs jelenik meg?
Kisebb, révidebb arany nanorészecskék esetén a plazmonrezonancia altalaban dipdlus

maddusban nyilvdnul meg, amely egyetlen, jél definidlt csicsot eredményez a
spektrumban. Ahogy a részecske mérete nd, a felilet mentén a toltésslrliség
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19.

oszcillaciéi komplexebbé valnak, és megjelennek a magasabb rendld mddusok is.
melyek az extinkcids spektrumban extra csicsokat generdlnak [12, 13].

A nanorudak gerjesztésének leirdsdban nem valaszthatd szét egyértelm(ien a gerjeszt6
polarizacid és a gerjesztett mdédusok polarizacidja. A 6. tablazatban sincs megjeldlve,
hogy melyik polarizacio és hogy szerepel az elsé oszlopban.

Fém nanorészecskéken gerjesztett kollektiv elektronoszcillaciék altal képviselt
elektromdgneses tér a nanorészecske fellilete mentén lokalizalt, valamint egyszer(
nanorészecske geometridk esetén a feliiletre kdzel meréleges irdnyu. Epp ezen
tulajdonsaga a lokalizalt fellileti plazmonoknak az, mely alkalmassa teszi Gket az
elektromagneses tér akar diffrakcidlimit ala torténd fokuszaldsara. Mindezek miatt fém
nanorészecskéken gerjesztett lokalizalt plazmonmddusok esetén nem beszélhetiink a
hagyomanyos, elektromagneses hullamok esetén targyalt polarizaciérél.

A 6. tablazat els6 oszlopanak elemei a gerjeszt6 lézer polarizaciojat jelolik. A tablazat
tobbi oszlopa pedig a kilénb6z6 méretl nanorészecskéken a kilénb6z6 beesd
polarizacidk esetén ennek hatasara — a felszin nagy gorbiiletl tartomanyaiban 1évé
forrd pontokban — kialakulé maximalis térnévekmény értékét tartalmazza.

A 48. abran mi jelzi a teljes elektronszamot, amely 100%-nak felel meg? Az aranyok
kissé megtévesztbek.

A 48-as abran a teljes elektronszam az adott fotoelektron spektrumot alkoto, 6sszes
detektalt elektron 0Osszegeként — a spektrum numerikus integralasaval nyert
terlletként —adhatd meg. Az dbran az aranyok elsére valdban megtéveszték lehetnek,
mivel a fotoelektron spektrum abrazolasa fél-logaritmikus skalan tortént meg.

Egy kis indoklas még jél jonne a hetedik tablazat és a hatodik tablazat 6sszehasonlitasa
soran, hogy miért nem a jobban illeszkedd, fazist is figyelembe vevé maximalis
értékeket hasonlitotta 6ssze, hanem a gerjeszt6 linedris polarizaciok altal kilon-kilon
kapott novekedés Osszegét. Mi indokolja ezt, mert a mérés sordn ez a szitudcido nem
valdsult meg, azaz a 7. tablazat értékeit a 6. tablazat vastag betlivel szedett értékeivel
kellene 6sszevetni? Nem tlinik teljesen bizonyitottnak igy az sem, amit tébbszor leir a
szerz6, hogy a maximalis novekményt a gerjesztett mddusok fazishelyes interferenciaja
adja.

A 6. tablazat vastagon szedett értékei a szimuldcidk soran kapott maximalis
térnovekmeény értékek, melyek a kilénb6z6 méretli nanorészecskéken azon gerjesztd
polarizaciok mellett jonnek létre, melyeknél az el6zetes szamoldsok alapjan a
merdleges plazmonmddusok optimalis szuperpozicidja megvaldsul. Ugyanezen
tablazat délt karakterekkel szedett értékei a szimulacidk sordn kapott, egymasra
merdleges plazmon mddusok dltal képviselt térnovekmények Osszegei az egyes
nanorészecskék esetén.

Mivel ezen térndvekmény értékek a kulonb6z8 nanorészecskék esetén kozel
egyezOséget mutatnak, igy beldthatd, hogy a vizsgdlt esetekben az alkalmazott
polarizacidju gerjesztések soran (45°-os linedris, 45°-os elliptikus és cirkularis) valdban
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a kiilonboz6 fazisban gerjesztett, egymasra merdéleges (longitudinalis és transzverzalis)
modusok szuperpozicidja valdsul meg.

A mérések soran ezen emlitett harom polarizacids allapot alkalmazdasaval valdsult meg
a maximalis térndvekmények mérése (lasd. 7. tablazat), igy az 54-es dbran a modszer
szemléltetésének érdekében ezen értékeket hasonlitottam 6ssze a szimulaciok soran
kapott térnovekmény értékek dsszegével.

Az eredmények tovabbi aldtamasztdsa érdekében valdban érdemes lett volna az egyes,
merdéleges mdédusokhoz tartozo térnévekmények kisérleti meghatarozasa mindharom
nanorészecske esetén a 0°-os és a 90°-os linedris polarizacidék alkalmazdsa mellett.
Amennyiben az igy kapott térnévekmények értékeinek 6sszege valdban egyez8séget
mutatna az dltalam mért maximalis térndvekmény értékekkel, az tovabbi igazolasa
lenne a plazmon mddusok szuperpozicidjara és a mddszer alkalmazhatdsagara. Erre a
fliggetlen bizonyitékra azonban nem volt szilikség az allitdsom aldtdmasztasahoz.

A 79. oldalon nem vildgos, hogy mit jel6l az noc, amely el6bb 2, majd 5 értéket kapja a
szamitdsok sordn. A z tengely definicidja is kérdéses, mert a gorbiletre meréleges
gyakorlatilag egy valtozd irdnyl tengelyt jelent a részecske mentén? (79. oldal teteje)

Az noc a lézer impulzuson beliili optikai ciklusok szamat jeldli. A Z tengely definicidja a
nanorészecske legnagyobb gorbileti pontjdban, a maximdlis plazmonos
térnévekménnyel leirhatod régidban a fellletre merdleges, és a szamolasok ebben az
egyetlen pontban irtdk le a fotoemissziét.

A 69. egyenletben megadott V(z) és a Vioc(z) ugyanazt jeloli?

Igen, a Vioc(z) a fém lokalis fellileti potencidljat jeloli, a V(z) esetén a ,loc” jelolés
lemaradt.

Pontosan mit jelent a ,,switching off” a visszaszérddott elektronok hullamfliggvénye
kapcsan? Matematikailag a 71 egyenlet tartalmazza a megfelelé hullamfliggvényt?
Mennyire kozeliti ez a szamitas a realis képet, hiszen a lokalis tér a direkt elektronokat
is befolyasolja.

A 71-es egyenlet az elméleti szamolas elsé [épését jeldli, mely szerint kilon targyaljuk
a fém-fellletérdl kilépd ("0 — continuum”) és a mar a kontinuumba fotoemittalt
elektronok ("laser — driven") dinamikajat.

Masodik [épésként lehet kikapcsolni (switching off) a lokdlis potencialt a mar lézertér
altal vezérelt elektron-hulldamcsomagok szamdra: itt (73-as egyenlet) elhanyagoljuk a
Hamilton operatorbdl a fém fellletét leird lokalis potencidlt, és csak a kinetikus tagot
tartjuk meg. Ezen lépés altal nem fog visszaszérodas bekdvetkezni (a Iézertér altal
eltorzitott potencidl-gatrdl). Az igy szamolt elektronspektrumok csupan a direkt
elektronokat fogjak tartalmazni.

A visszaszort elektronokat ugy kaphatjuk meg, hogy a kilon szamolt teljes
elektroncsomagbdl (amikor a lokalis potencidlt nem hanyagoltuk el) kivonjuk a direkt
elektroncsomagot.

A direkt elektronok, melyek a kisérlet/szamoldsok végén eljutnanak detektorba
tovdbbra is "latjak" a lokdlis fém-fellileti potencialt, de csak a legelején az emisszid
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24.

25

soran. Szamukra nincs kikapcsolva az elsé tag a 71-es egyenletbdl. Azon direkt
elektronokat, melyek még a kiils6 EM tér altal visszakerllnek a potencidlfalhoz és
szorodnanak mar a visszaszort elektronoknak tekintjik.

,,,,,

torténé megvilagitast, indokolni kellene, hogy miért ezt valasztottak.

A mérések soran a hatsé megvilagitas azt jelenti, hogy a gerjeszt6 lézerimpulzusok
el8szor az liveg szubsztraton, majd az ITO rétegen athaladva érik el a nanorészecske
mezbket. Ezaltal az ITO rétegen kialakitott nanorészecske mez6kbdl emittalt
elektronok az elektron spektrométer belépd aperturdja felé irdanyulnak, igy azok
optimalis befogdsa érhetd el.

A 60 b abrdn j6 lenne latni, hogy melyik az x és melyik az y koordinata. Ezek definicidja
kordbban tortént meg a szovegben, de csak attételesen.

Valéban, a 60(b) abran érdemes lett volna a tengelyek megjeldlése a kbvetkez6 mddon:

200 nm

7. Abra. A szimuldcidk soran hasznalt nanorészecske geometria a feliileti érdességgel. A
z6ld téglalappal jelolt teriilet reprezentalja a szimulacids térfogatot melyen belil a nagy
gorbiletd forré pontban kialakuld maximalis térnévekmény meghatarozasa tortént.

. A 62a dbran jo lenne kijelolve latni a roncsolds okozta extra cslcsot, vagy egyéb

effektust, mert igy nem egyértelmd.

A kovetkez6 mddositott dbran jel6lve lathaté az anyagi roncsolds miatt megjelené
extra csucs a fotoelektron-spektrumban:

11
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8. Abra. Fotoelektron spektrum a platé régiobdl kiemelkedd mellékcstccsal mely a
magas lokalis intenzitas (65 TW/cm?) miatti anyagi roncsolasra utal.

26. A 63 d-f abrdkon mire vonatkozik az y tengely felirata? Melyik térnek az intenzitasa

27.

[athatd a szinkddban? A 9. tablazat ugye csak a kis intenzitdsu gerjesztésre vonatkozik?

A 63(d-f) abrdakon a szinkddolt fotoelektron spektrumok esetén az y-tengelyen
feltlintetett intenzitds a plazmonikus forré pontokban érvényes — térndvekményt
figyelembe vételével kapott — lokdlis nanooptikai térnek a csicsintenzitasa.
A szinkédolds az egyes spektrumok felvétele soran kapott elektronbetités-szdmokat
jelzi.

d) e) f) Electron counts

[arb. units]
3 5 7 9 11

0.7 10°
0.6 10*
0.5 10°
0.4 10?
0.3 10!
0.2 - 10
1 3 5 7 9 11 13 15
Kinetic energy [eV]

9. A disszertacié 63(d-f) abraja mely a kilénb6z6 hulldmhosszak mellett, novekvé lokalis
csucsintenzitasok alkalmazasaval kapott elektronspektrumokat mutatja.

0.8

Local peak intensity [TW /cm?|

1 3

A 9. tdblazatban feltlintetett nemlinearitas értékek valéban az alacsonyabb lokalis

csucsintenzitasok mellett jellemzd, toébbfoton-indukalt emisszidés tartomanyra
érvényesek.

Erdekes, hogy a 64. abra alapjan az dtmenet 1.6 mikron hulldmhosszon csak jéval

nagyobb gerjeszt6 intenzitas esetén jon létre, mint 2 és 2.4 mikron esetében. Van erre
magyarazat?
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Lokalis Keldis paraméter
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10. dbra. Az egyes hulldmhosszak esetén megfigyelt dtmenet a sokfotonos és alagut emisszios
tartomadnyok kézétt. A zéld intervallumok az dtmeneti tartomdnyokat jelélik.

Valdban, a mérések soran a fotoemisszidés tartomanyok kozti atmenet kilonbozé
hullamhosszak mellett valamelyest eltérd lokalis csucsintenzitasoknal kdvetkezett be.
Ugyanakkor az ultragyors fotoemisszid vizsgdlatanal az emisszids tartomdanyok
hataranak jellemzésére a lokdlis Keldis-paraméter a relevans mennyiség, mivel az
nemcsak a lokalis csucsintenzitastdl, hanem az alkalmazott hulldmhossztdl is flgg.
Kiszdmitva a lokalis Keldis paramétert minharom hullamhossz esetén - figyelembe véve
az egyes hulldmhosszak esetén eltéré lokdlis maximalis térnévekményt is - |athato,
hogy mindegyik esetben az atmenet 3 + 0.5 Keldis paraméter érték mellett jelent meg.

Kétségkivil a harmadik témakor legérdekesebb eredményeit a 64. abra foglalja 6ssze.
Az Osszefliggéseket az a-c dbran [athatd két, eltéré meredekségl illesztett gorbék és a
d-f abrdkon lathato, a teljes gerjeszt6 intenzitdstartomanyon jél illeszkedd, egyenletes
meredekség(i egyenesek kdzott érdemes lenne jobban megvildgitani.

A 64(a-c) dbrakon lathatd, az integralt elektron hozamok intenzitasfliggésére
kiilonb6z6 meredekséggel illesztett egyenesek a tobbfoton indukalt, illetve alagut
fotoemisszids tartomanyok kozti atmenetet szemléltetik. Ezen illesztések igazoljak,
hogy mig alacsonyabb lokalis csucsintenzitdsok mellett a fotoelektronok kilépéséhez
egyszerre tobb (meredekségtdl fliggben 7, 9, illetve 11 db.) foton egyszerre térténdé
abszorpcidja szlikséges, addig magasabb lokalis csucsintenzitdsok mellett a fém fellileti
potencialja olyan mértékben torzulhat, hogy az elektronok alagutazas utjan torténd
emisszidja is jelentGssé valik.

Mindezek mellett a 64(d-f) dbrdkon a levagasi elektron energidk intenzitasfliiggésére
illesztett 10U, skaldzas lathatd. Ezen egyenesek mindharom hasznalt hullamhossz
esetén a mérés soran alkalmazott teljes intenzitastartomdanyon belil illeszkednek a
levagasi elektron energiakra. Ezek azt bizonyitjak, hogy a levagasi elektronok lokalis
csucsintenzitassal torténd 10U, skdlazasa, és ezaltal a fotoelektronok visszaszorasa
nem csak a magasabb csucsintenzitasu, alagut emisszids tartomanyban van jelen,
hanem az alacsonyabb csucsintenzitdsok mellett érvényes tébbfoton indukalt
emisszios tartomanyban is.
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