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BEVEZETÉS

1. Bevezetés és el®zmények

Atomi, molekuláris vagy szilárdtest rendszerek küls® elektromágneses térrel
való kölcsönhatása, gerjesztése során a mikroszkopikusan leírt anyag alkotó-
elemei közül általában az elektronok viselkedése a meghatározó. Az ebben a
tézisfüzetben és a kapcsolódó dolgozatban összefoglalt eredmények esetében
ez mindenképpen így van. Emellett közös pont az is, hogy a vizsgált esetek-
ben a szemiklasszikus leírás jó közelítést jelent, azaz a gerjesztés tekinthet®
klasszikus, id®függ® mez®nek, miközben az anyagi rendszert kvantumosan ke-
zeljük.

Három �zikai rendszer elméleti vizsgálatából származó eredmények össze-
foglalását olvashatjuk a továbbiakban. Az els® egy, a nanométeres mérettar-
tományba es®, általában félvezet® anyagból készült gy¶r¶, amin körvezet®-
ként áram folyik keresztül. Nagy tisztaságú anyagból készült �kvantumgy¶r¶�
esetén az elektronok transzportja ballisztikus, és a vezet®képességet a kvan-
tumos interferenciajelenségek er®sen befolyásolják. Ebben a tartományban
pl. egy olyan gy¶r¶, amelynek egy bemenete és egy kimenete van, a fun-
damentális kétutas interferenciakísérlet egy realizációjának tekinthet®. Ha a
körvezet®t alkotó anyagban er®s a spin-pálya kölcsönhatás, akkor ez az in-
terferencia spinfügg®vé válik. Az ún. Rashba-típusú spin-pálya kölcsönhatás
esetén kísérletileg [1, 2] is bizonyított, hogy küls® elektromos térrel hangol-
ható ennek a kölcsönhatásnak az er®ssége, és így maga a spinfügg® interfe-
rencia, azon keresztül pedig a vezet®képesség is befolyásolható. A kísérletek
eredményei jól interpretálhatók egyelektron képben is a megfelel® spinfügg®
Hamilton-operátor [3, 4] segítségével. A témához kapcsolódó új tudományos
eredményeim is ezen a módszeren alapulnak, és f®ként gy¶r¶k, illetve azok
hálózatának a spintranszformációs tulajdonságaival kapcsolatosak.

Molekuláris mágnesekben (single molecular magnets) lokalizált spinek
hatnak kölcsön a küls® (ez esetben mágneses) térrel. Ezek a jellemz®en komp-
lex molekulák a legtöbbször tartalmaznak olyan fém atomokat, amelyeknek
az elektronjai a felel®sek a molekula spinjéért. A leggyakrabban vizsgált ilyen
anyag a röviden Mn12-Ac alakban írt komplex, a mangán acetát, amelyben a
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BEVEZETÉS

12 mangán atom elektronjai �óriási� (h̄= 1 egységekben S = 10) ered® spinné
kombinálódnak. Kvantummechanikai szempontból ez egy 2S+1=21 dimenziós
teret jelent, ahol alapállapotban, küls® tér jelenléte nélkül, a mágnesezettség
nulla. A küls® mágneses tér hatására eltolódó nívók között rezonancia léphet
fel, ami nemzéró mágnesezettséghez vezet. Mivel ez a mágnesezettség alacsony
h®mérsékleten akár órákig megmarad [5, 6], ezek a molekulák ígéretes jelöltek
a mágneses alapú információtárolás �legkisebb praktikus alkalmazhatósággal
bíró egységei� címre. Emellett alapvet® kvantumos jelenségek is tesztelhet®k
a segítségükkel. Ha a küls® tér az id® lineáris függvénye, akkor a rezonanciák
� amelyek alaposabban megvizsgálva elkerült nívókeresztez®déseknek (avoid-
ed level crossings) felelnek meg � közvetlen kapcsolatba hozhatók a Landau,
Zener és Stückelberg [7�9] nevéhez köthet® ismert modellel. Ezekhez a jelen-
ségekhez kapcsolódnak a 4. tézispontban összefoglalt saját eredmények.

Lézerterek és tömbi szilárdtestek kölcsönhatása kapcsán a rövid, nagy in-
tenzitású gerjeszt® impulzusok megjelenése több új jelenség felfedzéshez veze-
tett. Dielektrikumokkal kapcsolatban az anyagban létrejöv® változások közül
a legmarkánsabb talán az, hogy az ilyen lézerimpulzusok képesek sávátmene-
teket és így áramot indukálni, még akkor is, ha a karakterisztikus fotonener-
giák többször kisebbek a tiltott sáv szélességénél [10]. Az ebben az értelem-
ben �többfotonos� folyamatok abban az intenzitástartományban játszódnak
le, ahol a szilárdtest még nem szenved irreverzibilis változást a gerjesztés kö-
vetkeztében, nem roncsolódik, ugyanakkor a sávkép id®legesen er®sen torzul.
Amennyiben ez a torzulás a gerjesztés id®tartamához hasonlóan femtoszekun-
dumos skálán játszódik le, nemcsak igen gyors folyamatok feltérképezése, de
ultragyors, fénnyel kapcsolt elektronikai eszközök megjelenése is lehetségessé
válik [11].

Az anyagi rendszer helyett a tér szempontjából vizsgálva ezt a kérdést, a
fény-anyag kölcsönhatás eredményeképpen létrejöv® másodlagos elektromág-
neses sugárzás egyik legizgalmasabb tulajdonsága er®s gerjesztés esetén a
gerjeszt® frekvencia többszöröseinek a megjelenése a spektrumban [12, 13].
Elegend® számú, megfelel® fázisú magas felharmonikus szuperpozíciója pedig
nagyon rövid, az attoszekundumos id®tartományba es® elektromágneses im-
pulzust adhat [14]. Tömbi szilárdtestekkel kapcsolatban új eredményeim az
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MÓDSZEREK

er®s lézerterek által keltett áramokra és a létrejöv® magasrend¶ felharmoni-
kusokra vonatkoznak.

A vizsgált témákban az elvi szint¶ (elektronok és küls® elektromágne-
ses tér kölcsönhatása) és technikai szempontból (szemiklasszikus leírás) vett
hasonlóság mellett még az is közös, hogy mindegyik er®s kísérleti motiváció-
val rendelkezik [1, 2, 10, 15�17]. Emellett távlati célként megjelenik a küls®
terekkel kölcsönható �zikai rendszerek manipulálásának a szándéka is. Ez leg-
er®sebben a kvantumgy¶r¶k esetében látható, amikor el®re eltervezett spin-
traszformációk realizálásának a lehet®ségét tanulmányozzuk. Ugyanakkor er-
r®l a t®r®l fakad az a szándék is, hogy molekulamágnesek mágnesezettségét
vagy a lézerimpulzussal létrehozott áramok tulajdonságait a gerjeszt® tér pa-
ramétereinek a megváltoztatásával kontrolláljuk.

2. Alkalmazott módszerek

A bevezet®ben említetteknek megfelel®en a tézispontok elméleti eredményeket
foglalnak össze. A vizsgált �zikai rendszerek és a gerjesztés kombinációjának
újdonsága miatt a kvalitatívan helyes leírás is észrevehet® jelent®séggel bír, így
precíz anyagszerkezeti számítások helyett az anyagi tulajdonságok jellemz®en
paraméterként jelennek meg a modellekben.

Kvantumos transzportfolyamatok esetén a dolgozatban részletezett, kísér-
letileg is teljesül® feltételek esetén a nanométeres tartományba es® vastagságú
vezetékek tekinthet®k egydimenziósnak, és a függetlenrészecske közelítés is
alkalmazható. Ekkor az elektronok mozgását egy spinorérték¶ hullámfüggvé-
nyeken ható Hamilton-operátor határozza meg, amely a témával kapcsolatos
munkám kezdetén már ismert volt [3, 4]. Ennek a Hamilton-operátornak a
sajátállapotai, energiaszintjei analitikusan meghatározhatók, mind egyenes
vezetékekben, mind pedig körvezet®kben. A transzport leírásához a különbö-
z® tartományokhoz tartozó, adott energiájú megoldásokat illeszteni kell [18],
ami lineáris egyenletrendszerek megoldását jelenti. Egyszer¶bb geometriák
esetén ez szintén analitikus eredményt szolgáltat, de az egyenletek számának
növekedtével érdemes volt ezeket az egyenleteket numerikusan kezelni.
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Molekuláris mágnesek modellezésére az e�ektív spinre vonatkozó
Hamilton-operátort használtam, és a megfelel® id®függ® Schrödinger-
egyenletet oldottam meg. A dinamika � a Landau-Zener-Stückelberg [7�9]
modell felhasználásával � analitikusan is közelíthet®nek adódott, ugyanakkor
ez a közelítés nem volt kell®en pontos. Ezért a Mn12-Ac molekulát példának
tekintve egy megfelel®en hatékony, az elkerült nívókeresztez®dések közelében
báziscserét is jelent® numerikus modellt dolgoztam ki.

Intenzív lézerterek és dielektrikumok kölcsönhatásának leírására az egy-
részecske közelítés keretein belül több sávot �gyelembe vev® modellt hasz-
náltam. Hosszmértékben dolgozva, a dipólközelítést alkalmazva, a sávok kö-
zötti átmeneteket a reciprok rácsvektor szerint felbontott �k-függ®� Bloch-
egyenletek írják le, míg a relaxációs folyamatokról egy, a Boltzmann-
egyenletben is megjelen® taggal analóg kifejezés ad számot. Ezt a modellt
numerikusan oldottam meg. Az elektromágneses mérték megválasztásának
szerepét tisztázni kívánó számításaim jórészt analitikusak, amelyekhez egy
egydimenziós numerikus példát f¶ztem.

Összességében tehát az alkalmazott módszerek analitikus számításokon
alapuló, a problémákra optimalizált numerikus eljárásokat jelentenek, ahol
a váltás azon a ponton történt meg, amikor az analitikus módszer további
alkalmazása már nehézkessé vagy kivitelezhetetlenné vált.

3. Célkit¶zések

Az els® vizsgált terület elektronok kvantumos transzportja Rashba-féle spin-
pálya kölcsönhatás jelenlétében. Ezen belül kvantumgy¶r¶k spintranszformá-
ciós tulajdonságainak a meghatározása volt a célunk. A probléma linearitása
miatt az várható, hogy ez a transzformáció a bemen® spinekre, mint kétdi-
menziós vektorokra, qubitekre ható mátrixként írható le, másszóval egyqubi-
tes kvantumos logikai kapukról van szó. Fontos kérdés annak a feltérképezése,
hogy milyen jelleg¶ek lehetnek ezek a logikai kapuk. Ennek a problémának
az általánosításaként az is célunk volt, hogy megvizsgáljuk több gy¶r¶b®l
álló, összetett hálózatok spintranszformációs tulajdonságait. Emellett prakti-
kus szempontból lényeges, hogy realisztikusabb körülmények között, szórási
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folyamatok és termikus �uktuáció jelenlétében hogyan módosulnak ezek az
eredmények. Kísérleti szempontból f®ként a [1, 2] munkák jelentettek motivá-
ciót ennek a témakörnek a vizsgálatához.

Molekuláris mágnesek küls® mágneses térben mutatott viselkedését is ta-
nulmányoztuk. A bevezet®ben említett rezonanciák a pontosabb leírás szerint
elkerült nívókeresztez®déseket jelentenek. Célunk volt egy ilyen nívókereszte-
z®dés esetén a dinamika vizsgálata abban az esetben, amikor a küls® tér pe-
riodikus, így az elkerült nívókeresztez®désen újra és újra áthalad a rendszer.
Ilyenkor a kvantummechanikai koherencia kulcsszerepet játszik, így nagyon
fontos a dekoherencia-mechanizmusok szerepének tisztázása. Emellett tervez-
tük azt a kérdést is körüljárni, hogy a mágneses molekula e�ektív Hamilton-
operátorának összes energiaszintjét �gyelembe véve milyen új jelenségek lép-
nek fel. A téma vizsgálatát motiváló korai kísérleti eredmények a [15, 16]
közleményekben találhatók.

Intenzív lézerterek és szilárdtestek kölcsönhatásának elméleti leírásában
jelenleg még sok a nyitott kérdés. Ezzel kapcsolatban terveztük megvizsgál-
ni a dielektrikumokban gerjesztés hatására folyó áramok tulajdonságait, a
létrejöttükben szerepet játszó folyamatok szerepét. Itt különösen a relaxáció
jelent®sége érdekes, mivel annak realisztikus er®ssége jellegében is megvál-
toztathatja a dinamikát. (Ennek a kérdésnek a tanulmányozását egy konkrét
kísérlet [10] értelmezésének a szándéka indította el.) Tömbi szilárdtestekben
keltett magasrend¶ felharmonikusokat 2011-ben detektáltak [17]. Ezzel kap-
csolatban célunk volt annak a kritikai felülvizsgálata, hogy milyen értelemben
pontos a szilárdtestekben keltett felharmonikusok keletkezésér®l alkotott ha-
gyományos �zikai kép, melyek is azok a mennyiségek, amelyek függetlenek az
leíráskor használt elektromágneses mérték megválasztásától.
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4. Új tudományos eredmények

1. Egy bemenettel és egyetlen kimenettel rendelkez® kvantumgy¶r¶k ese-
tében, amikor a vezetési tulajdonságokat a Rashba-típusú spin-pálya
kölcsönhatás befolyásolja, megoldottam a spinfügg® transzportproblé-
mát, meghatároztam a be- és kimenetet összeköt® transzmissziós mátrix
függését a geometriai paraméterekt®l és a spin-pálya kölcsönhatás er®s-
ségét®l. Ezt az analitikus megoldást felhasználva megmutattam, hogy
alkalmasan választott paraméterek esetén a re�exiós valószín¶ség nul-
la, és a gy¶r¶ a spinre ható egyqubites kvantumos kapuként m¶ködik.
A koherenciahosszon belüli mérettartományban re�exiómentes gy¶r¶k
egymás után kapcsolásával lényegében minden tradicionális egyqubites
kvantumos kapu realizálható [T1].

2. Kvantumgy¶r¶k egy újabb alkalmazásaként megfogalmaztam azt az öt-
letet, hogy két kimenet esetén a megvalósítható spintranszformációk
osztálya tovább b®vül, mivel a kimenetekhez tartozó spinirányok kü-
lönböz®ek lesznek. A konkrét számításokat elemezve arra jutottunk,
hogy egy ilyen gy¶r¶t � eltekintve a kimenetek ortogonalitásától � a
Stern-Gerlach berendezés elektronspinre vonatkozó megfelel®jének is te-
kinthetünk. Az ötlet továbbfejlesztéseként kidolgoztam több gy¶r¶b®l
álló, több kimenettel rendelkez® hálózatokban a spinfügg® transzport-
probléma numerikus megoldását. Megmutattam, hogy ha a spin-pálya
kölcsönhatás er®sségét az egyes gy¶r¶kben megfelel®en választjuk, ak-
kor a Stern-Gerlach berendezés pontos analogonját kapjuk. Emellett
rámutattam, hogy ez a hálózat � attól függ®en, hogyan választjuk meg
a spin-pálya kölcsönhatás er®sségét a gy¶r¶kben � nagyon változatos
spintranszformációs tulajdonságokkal rendelkezik [T2, T3].

3. Több gy¶r¶b®l álló, összetett rendszerek esetén különösen élesen me-
rül föl az elektronok interferenciaképességének a kérdése. Ezt vizsgá-
landó, a modell továbbfejlesztéseként mesterségesen szórócentrumokat
helyeztem a különböz® funkciókat megvalósító hálózatokba. A szórá-
si folyamatok szerepének a növekedése a koherencia fokozatos elt¶né-
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sét eredményezte. A hálózatok eredeti funkciójának ezzel párhuzamos
gyengülését célszer¶en megválasztott mér®számok segítségével vizsgál-
tam. Eredményeim azt mutatják, hogy a 2. tézispontban leírt rendszerek
funkcionalitása egészen addig megmarad, amíg a hálózat vezet®képes-
sége számottev®en nem csökken. A h®mérséklet emelkedésével hasonló
eredményt kaptam [T4].

4. Lokalizált spinek és küls® mágneses tér kölcsönhatása kapcsán a dekohe-
rencia szerepét vizsgáltam egy olyan periodikusan gerjesztett kétnívós
rendszerben, ami megfelel a molekuláris mágnesek egy rezonanciájának.
Azt az általános eredményt kaptam, hogy ekkor a rendszer periodikus
Floquet állapotok inkoherens összege felé tart. Elegend®en hosszú id®
után a hiszterézisgörbéket már pusztán ezek az állapotok határozzák
meg, ugyanakkor az irányukba tartó konvergencia id®állandója függ a
dekoherencia folyamatának a sebességét®l.

Kidolgoztam egy hatékony numerikus módszert a mágneses szempont-
ból fontos spinek dinamikájának a kiszámítására a teljes 21 dimenziós
téren (S=10) is, relaxációs folyamatok és id®függ® küls® mágneses tér je-
lenlétében. A Mn12-Ac molekula paramétereit használva megmutattam,
hogy ha a mágneses tér változási sebessége a kísérletekben is alkalma-
zott kT/s tartományba esik, akkor a mágnesezettségi görbéken látható
ugrások kétnívós rezonanciáknak felelnek meg, de ezek az átmenetek
csak korlátozott pontossággal írhatók le a hagyományos Landau-Zener-
Stückelberg modellel. A numerikusan egzakt számítások segítségével azt
is megmutattam, hogy a vizsgált paramétertartományban a dekoheren-
cia fontos szerepet játszik, annak er®ssége a mágnesezettség mérhet®
ugrásainak a magasságát befolyásolja [T5, T6].

5. Széles tiltott sávval rendelkez® félvezet®k és nagy intenzitású lézerim-
pulzusok kölcsönhatásnak a leírására olyan modellt fejlesztettem ki,
amely �gyelembe veszi az elektronok fononokon való szóródását is,
amely gyakran a domináns relaxációs folyamat. A fény-anyag kölcsönha-
tást hosszmértékben felírva, eredményeim szerint az er®s lézertér képes
az elektronokat a reciprok térben az els® Brillouin zóna határán túl-
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ra elmozdítani. Ezek az akár többszörös dinamikai Bloch-oszcillációk
realisztikusan er®s elektron-fonon kölcsönhatás esetén is fellépnek. A
kísérleti eredményekkel összhangban azt kaptam, hogy a lézerimpulzus
által elmozdított összes el®jeles töltésmennyiség függ a gerjeszt® im-
pulzus térer®sségének a pontos id®beli lefutásától, a viv®-burkoló fázis
függvényében oszcilláló viselkedést mutat. Számításaim szerint ezeknek
az oszcillációknak a maximumai eltolódnak a gerjeszt® impulzus inten-
zitásának a növelése esetén, ami a dinamikai Bloch-oszcillációk mérhet®
következménye [T7].

6. A magasrend¶ felharmonikusok tömbi szilárdtestekben való keltésével
kapcsolatban a folyamat elvi hátterét érint® interpretációs kérdéseket
vizsgáltam. Két, gyakran használt elektromágneses mérték felhasználá-
sával meghatároztam az anyagi válasz sávokon belüli (�áramszer¶�) és
sávok közötti (�polarizációszer¶�) komponensét. Ezek a komponensek
�zikailag egy t®r®l fakadnak, ugyanannak az árams¶r¶ség operátornak
különböz® mátrixelemeir®l van szó, így összegük mértékinvariáns. Ez-
zel szemben analitikus úton megmutattam, hogy bármennyire intuitív
is a teljes áram szétbontása, a fenti két komponens külön-külön nem
mértékinvariáns. Ezt az eredményt numerikusan is igazoltam, továbbá
megmutattam, hogy a teljes árams¶r¶ség �gyelembevételével kiszámí-
tott magasfelharmonikus spektrumok a kísérleti eredményekkel kvalita-
tív egyezést mutatnak [T8].
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5. Az eredmények hatása, kitekintés

Kvantumosan viselked® elektronok különböz® geometriájú hálózatokban való
mozgásával kapcsolatban a legjelent®sebb visszhangot az 1. és 2. tézispont
alapjául szolgáló [T1�T3] munkák keltették. Ezeken az eredményeken kívül
a problémakört még számos további szempontból is megvizsgáltuk [E2�E5,
E7�E9, E13]. Többek között megmutattuk, hogy kvantumgy¶r¶k segítségé-
vel a kvantumos bolyongás is realizálható [E5], illetve hogy négyzetes háló-
zatok magash®mérséklet¶ vezet®képessége a spin-pálya kölcsönhatás er®ssé-
gének a változtatásával kontrollálható [E9]. Ehhez a területhez kapcsolódóan
témavezetésemmel két summa cum laude min®sítéssel megvédett PhD dol-
gozat született (Kálmán Orsolya 2009., a társ-témavezet® Benedict Mihály,
és Szaszkó-Bogár Viktor, 2015.) Jelenleg két doktorandusz dolgozik ehhez
nagyon hasonló, de id®függ® kérdéseken, amikor az áramokat létrehozó küls®
gerjesztést lézerimpulzus hozza létre [E17, E18]. Ez még viszonylag új terület-
nek tekinthet®, ugyanakkor a statikus terekkel befolyásolt, spinfügg® vezetési
jelenségek vizsgálata nemzetközi szinten még mindig intenzíven kutatott té-
mának számít [19].

Molekuláris mágnesek kapcsán az ismertetett eredmények mellett meg-
vizsgáltuk azt a kérdést is, hogy a mágneses átmeneteket kísér®, mikrohul-
lámú tartományba es® sugárzást [20, 21] milyen mechanizmus kelti. A kísér-
leti paraméterek �gyelembevételével arra jutottunk, hogy itt leginkább egy
mézer-szer¶ e�ektusról van szó [E1], nem pedig a Dicke-féle [22] szupersu-
gárzásról [23]. Az elméleti leírást illet®en az általunk használt e�ektív spin
Hamilton-operátoron alapuló módszert még mindig alkalmazzák, f®ként kí-
sérletek értelmezésénél [24]. Az elméleti jelleg¶ számításoknál ezt a modellt
ma már gyakran egészíti ki valamilyen szo�sztikáltabb módszer [25, 26].

Pillanatnyilag túlzás lenne azt állítani, hogy a 6. tézispontban összefog-
lalt eredmények gyökeresen és azonnal megváltoztatták volna a lézer�zikus
közösség gondolkodásmódját a sávon belüli illetve azok közötti áramokkal
kapcsolatban, ugyanakkor mindenképpen elindítottak egyfajta diszkussziót.
A hivatkozások között van pl. egy P. Corkum csoportjából érkez® javaslat [27],
aminek az a lényege, hogy ha ragaszkodunk a kétféle áram szétválasztásához,
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akkor válasszunk egy meghatározott mértéket (konkrétan a hosszmértéket a
vektorpotenciál hiánya miatt), és az abban kapott eredményeket használjuk
más mértékekben is, a megfelel® mértéktranszformáció felhasználásával. Fon-
tos független eredmény továbbá, hogy a sávon belüli és sávok közötti áram
szétválasztásának mértékfügg® mivolta nem csupán egyrészecske képben igaz
[28]. A 6. tézispontban bemutatott analitikus számítások alátámasztására ki-
dolgozott numerikus modell önmagában is hasznosnak bizonyult, kisebb vál-
toztatásokkal alkalmas volt arra, hogy kvalitatív értelmezést nyújtson a sze-
gedi ELI-ALPS intézetben mért els® kísérleti eredmények egyikéhez [E20].

A jelen tézisfüzetben összefoglalt munkának a központi koncepciója a sze-
miklasszikus közelítés volt, azaz amikor a kvantumosan kezelt anyagi rend-
szert befolyásoló küls® tereket klasszikusan írtuk le. Vannak azonban olyan
esetek, amikor csak a teljesen kvantált modell ad megfelel® leírást. Nagyin-
tenzitású elektromágneses terek esetén a magas fotonszám miatt nem szokás
a mez® kvantált leírását alkalmazni, ugyanakkor kísérleti eredmények utal-
nak arra, hogy még a magasfelharmonikus-keltés intenzitástartományában is
vannak csak ilyen módon értelmezhet® e�ektusok [E20, 29]. Ilyen er®s terek-
kel kapcsolatban � néhány fontos korai eredményt®l [30, 31] eltekintve � az
elméleti leírás eléggé hiányos, és jelenleg is folyó kutatásaink ezt a hiányt
igyekeznek betölteni [E14, E17, E18, E21, E22].
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