Valasz Foldi Péter biralatara
Szidarovszky Tamas, 2025.03.15.

El6szor is nagyon koszonom Foldi Péternek az értekezésem gondos atnézésére szant idejét
és energidjat, a biradlat elkészitését. A felmeriilt kérdésekre és észrevételekre védlaszaim a
kovetkezok:

1. Eszrevétel: Tulin a szovegszerkesztd magyaritdsa sikerilhetett volna jobban (Fig. 1—1.
dbra, elvdlasztasok, sorvégek “tillégdsa”, esetleg fejléc haszndlata), illetve a fejezetek is
jobban elvaltak volna, ha 1ij oldalon kezdédnek (de ez mdr szubjektiv).

Valasz: Egyetértek az észrevétellel, sajnos a munka végén nem forditottam kell6 figyelmet
a megjelenésre, igy a szovegszerkeszto dltal generalt abra- és tablazatnevek angol nyelviiek
maradtak, illetve terheli a szoveget sok nem megfelel6 sortorés, hibas szoelvalasztas.

2. Kérdés: Az 5. és 6. dbrdan, a nagyobb intenzitdsi terek esetén (felsé panelek), az

iranyitottsdg kevéssé oszcilldlo része (a dolgozat szohaszndlatdval: az alapvonal) a legtobb
molekula esetén a véletlenszeriséget jelentd 1/3-os értéknél észrevehetden nagyobb. Kap-
csolhato valamilyen szemléletes magyardzat ehhez a jelenséghez?
Valasz: Nem vagyok teljesen biztos a valaszomban, de a jelenséget én a kévetkezo modon
értelmezem. Az izotrop eloszlds termikus egyensilyban tgy all el6, hogy a kiilénb6zo
energiaji, azaz kiilonbozo J és K kvantumszamokhoz tartozo forgasi allapotok esetén a
2J 4+ 1 degeneralt, kiilonbozo térbeli vetiiletekhez, azaz kiillonbozé M kvantumszamokhoz
tartozo allapotok betdltottsége megegyezik. Mivel |M| < J, illetve linedrisan polarizélt
impulzussal gerjesztve a rendszert csak AM = 0 atmenetek megengedettek, a gerjesztés
egy adott J és K esetén a kiillonbozé M értékek populdcidjanak egyenléségét felrigja (pl.
M = 2 esetén csak J > 2 dllapotok kozotti atmenetek jdtszodnak le, mig M = 0 esetén
J > 0 kozottiek). Igy még ha nem is jon létre konstruktiv interferencia, az izotrépia
feltétele sériil.

3. Kérdés: Az iddfiggs Schridinger egyenlet megolddsa (pl. IV. fejezet, 35. dbra) kapcsdn a

dolgozat kissé szikszavian fogalmaz az alkalmazott modszerekrdl. Azt szeretném megkérdez-
ni a jelolttol, hogy ezeknél a szamitasokndl pontosan milyen numerikus eljdrds mutatkozott
a leginkdbb célravezetonek?
Valasz: Az emlitett fejezetben szerepld idofiiggd szamitasokra a szimulacios allapottér
mérete maximum parszaz dimenzioés. Ez annak koszonheto, hogy molekularis bazisként
a molekula (egy kordbbi 1épésben meghatédrozott) térmentes sajatallapotait valasztottuk,
ami a vizsgalt jelenségkorhoz egy kompakt reprezentaciét ad. Ekkora bazisméretnél
nem kellett faradni optimélis numerikus eljaras megkeresésével, a Hamilton-métrix min-
den id6lépésben torténd kozvetlen diagonalizacidjaval tortént az idofejleszté operator
eloéllitasa.

4. Kérdés: A forgasi illetve rotdcios atmenetekkel rezondns fotonok energidja mdr nem
nagysagrendekkel nagyobb a szobahomérséklethez tartozo kT termikus energianal. Pl. a
vizmolekula kapcsdan a VIIIA fejezet végén vazolt termikus tulajdonsdgok szamitdasandl van-
e, lehet-e szerepe annak, hogy termikus eqyensily esetén a fotonmaoddus nincs jo kozelitéssel
vakuumdllapotban?

Valasz: Egyetértek, amennyiben jelen vannak forgasi atmenetekkel rezonans moédusok
(néhany vagy néhany tiz cm ™! hulldmszam), akkor szobah8mérsékleten, termikus egyenstily-
ban szamolni kell a nullandl magasabb fotonszamu allapotok betoltottségével is. Az



emlitett fejezetben a legalacsonyabb energidji (és a szimuldciéban egyetlen) rezondtorma-
dus hulldmszdma 1630 cm ™!, ami elég nagy a 400 K-hez tartozé kb. 280 cm™!-hez képest,
azaz nem varhatoé ilyen hatas. Ugyanakkor a szimulacié tartalmazta az egy- és kétfotonos
allapotokat is, igy képes lenne leirni a vakuumallapottol valé eltérést.

. Kérdés: Kissé dltalanosabban: az turegbeli elektromdagneses tér dllapota a molekuldval
torténd kolcsonhatds eldtt akdr prepardlhato is. Mds szoval, ha egyetlen modusra gondol-
unk, annak az dllapota sokféle (a termikus mellett pl. (nem-nulla)fotonszam sajdtdllapot,
koherens dllapot, stb.) lehet. Kérdésem a szerzéhéz, hogy a dolgozatban ismertetett
eredmények kozott van-e olyan, amely esetén vdrhato, hogy kvalitativ modon figg az
tregbeli tér dllapotdatol?

Valasz: A dolgozatban bemutatott eredményeknél mindig stacionarius &allapotokat,
azok kozti dtmeneteket, vagy azokbdl inditott dinamikat vizsgaltunk. A staciondrius
allapotokat pedig az “anyag + sugarzasi tér” rendszer sajatallapotaiként kaptuk, tehat az
iiregbeli elektromagneses tér allapotat a teljes rendszert leiré6 Hamilton matrix sajatvektora-
inak koefficiensei diktaltdk. Ha ezzel ellentétben, a biral6 javaslata alapjan preparalnank
a sugarzasi térnek egy elore definidlt kezdeti allapotot, akkor az valamilyen anyagi
allapottal parositva varhatéan nem lesz staciondrius allapot, tehat ido6fliggd folyamatokra
szamithatunk, pl. energiacserére a sugarzasi tér és a molekula kozott, fotonok elnyelése
és kisugdarzasa formdjaban. Nagyon hasonl6 forgatokonyvvel foglalkoztam az értekezésem
beaddsa 6ta [1], bar itt nem a sugarzasi teret, hanem a molekuldt prepardltam valamilyen
kezdeti allapotban vakuumallapoti sugarzasi tér mellett.

. Kérdés: A dolgozatban szereplé Hamilton-operdtorok jellemzéen hosszmértékben kertltek
felirdsra, és a kilso térrel valo kolcsonhatds a molekula elektromos dipolmomentuman
keresztiil valosul meg. Erds elektromdgneses terekben az anyag magneses dipolmomentuma
is szerepet jdtszhat. A szerzd szerint milyen mértékben tenné bonyolultabbd a dolgozat-
ban dsszefoglalt szamitasokat, ha ezt a kolcsonhatdast is figyelembe vennénk? Arra gon-
dolok, hogy pl. egyetlen kvantalt modus és egy molekula csatolasa esetén a magneses
dipol tag ugyan osszetettebb kolcsonhatdst jelent, de a probléma dimenzidjit ez mem
feltétlenil noveli, igy a szdmitisok numerikusan tovabbra is kezelhetok maradnak. Igaz
ez? Ismeretes-e esetleg olyan eredmény, amely ezt a kérdést jdarja koril, a dolgozatban
ismertetett modszerekhez hasonlo alapossdggal?

Valasz: Munkam soran valéban mindenhol éltem azzal a feltételezéssel, hogy a sugarzas
hulldmhossza jelent6sen meghaladja a vizsgalt rendszer méretét (iin. “long-wavelength
approximation” vagy dip6l kozelités), igy a sugarzas helyfiiggésétdl eltekintettem, aminek
kovetkezménye, ahogy a birdld is irja, hogy a kolcsonhatas a kiilsé térrel kizardlag a
molekula dipélmomentuman keresztiil torténik. Ez a kozelités sériilhet ha ez a méretkiilonb-
ség nem all fenn, pl. magasfelharmonikus keltésnél a fotoelektron palyajanak mérete ha
osszemérhetové vélik a sugarzas hullamhosszaval, vagy klasszikusan gondolkodva pl. ha
olyan er0s a tér, hogy a fotoelektron akkora sebességekre tesz szert, amiknél a Lorentz-ero
mar nem elhagyhaté. A dipdl kozelités a képletekben tgy jelenik meg, hogy a vek-
torpotencidl e*" ~ 1 4 ikr + ... helyfiiggésének els6 tagjaval szdmolunk. Figyelembe
véve a kovetkezO linearis tagot is, a birdlé altal is emlitett magneses dipdl, illetve
elektromos kvadrupdl kolesonhatasi tagokkal kell szamolnunk. Lézertérrel kolesonhato
atomokra/molekuldkra a dipdl kozelitésen tili esetekre taldlunk béven szakirodalmat
[2, B], de vannak még megvélaszolatlan kérdések, példaul, hogy a magneses dipdl vagy
kvadrupdél kolesonhatds figyelembe vétele milyen hatassal van a fényindukalt koénikus



keresztezOdésekre, valtozik-e a topoldgia, vagy a nemadiabatikus hatas? A polari-
tonkémidban is taldlunk a dipdl kozelitést (részben) nem alkalmazé munkdkat [4H6], de a
téma sokkal kevésbé alaposan koriiljart. Itt kiilon aspektus, hogy a kollektiv allapotokat
alkoté kiilonb6zo molekuldk lehetnek az iiregrezonator tavoli pontjain, tehdt az anyagi
rendszer mérete 6sszemérthetd a rezondtormédus hullamhosszaval, ugyanakkor lokélisan,
egy-egy molekulara jo kozelités maradhat a dipélkozelités. Polaritonkémiai kontextusban
nem taldlkoztam a magneses dipdl vagy a kvadrupdl kolesonhatas hatasait kvantitativ
modon vizsgdlé munkaval, talan a [7, ] munkdkat érdemes emliteni. Egyetértek, az
emlitett kolesonhatéasi tagok nem novelik a probléma dimenziéjat, talan csak a kiilonbozo
spinallapotok szamossagaval, ami a dipdl kozelitéses szamitasokban nem jelenik meg.

Budapest, 2025.03.15.

Szidarovszky Tamas
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