Vilasz Prof. Féldes Istvan opponensi véleményére

K6szondém az opponens munkajat, a dolgozatom gondos atolvasasara szant idét, tamogatd és
elismerd biraldi véleményét és elgondolkodtatdé kérdéseit. Az észrevételekre és a feltett
kérdésekre azok eredeti sorrendjében az alabbiakban valaszolok.

" nemzetkdzileg is rendkivalt tekintclynck 6rvend. Elve az 1y TeheToseggcl, amely [Chetove |
teszi azt, hogy az MTA doktori fokozataért a jeldlt egy viszonylag kompakt dsszefoglalast L
adjon és relevans publikacioit mellékelje, Dr. Geretovszkyné Dr. Varju Katalin |
Attoszekundumos impuizusok keliése, karakterizaldsa és afkalmazdsai™ cimii doktori
értekezése a hivatkozasokkal egyiitt minddssze 51 oldal, amelyet mintegy 200 oldalnyi
relevans publikacio kévet. Maga a doktori ¢rtckezés igy valojaban egy kibdvitett
ézisgytijteménynek felel meg, Kétségtelen, hogy a tdmirebb forma konnyebbséget
jelenthet a jeldlinek, megszabaditva attol a nehézsgtol, hogy le kelljen forditania sajat,
tobbnyire angol nyelvii publikacigit, amit aztin igen kevesen fognak elolvasni. Ezzel
szemben azoknak. akik az érickesést olvassak, ez a forma igen nagy nehézséget okoz,
hiszen sok alapveld részlet, elézmény nem kertilt bele. Osszegezve gy gondolom, hogy
¢z a forma megfeleld ahhoz, hogy megmutassa a kutato eredményeit, bizonyitsa azt, hogy
az MTA doktori fokozat jo kezekbe keriil, de alkalmatlan a t¢makorben nem jaratos
olvaso témakorben valo Osszképének kialakitasahoz.
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Az MTA XI. Fizikai Tudomédnyok Osztalya altal a doktori eljarasra vonatkozoan kiadott
kovetelmények nem targyaljak részletesen a rovid disszertacidval szemben tamasztott
elvardsokat, és a disszertaciom beaddsanak idején nem taldltam mér elfogadott, kdvethetd
példakat. A Doktori Tandcs dokumentumaibdl az az elv kérvonalazédott szémomra, hogy a
rovid disszertacio célja a tudomanyteriilet olvasmanyos Osszefoglalasaval, a (csatolandd
publikaciokban szerepld) technikai részletek mell6zésével készitend6 mi, mely a fizikusok
sz€lesebb kozossége szdméra nyujt ralatdst a tudomanyteriiletre és betekintést a jeldlt
munkdjaba. Ez a forma ugyanakkor valoban nagyobb munkat r6 a birdlokra, ami miatt elnézést
kérek tolitkk. Célom az volt, hogy tudomanyteriiletem szépségeit minél tobb olvasd szdmara
tudjam bemutatni.

alpontot is tartalmaz. Szerencsésebb lett volna, ha Dr. GerefovszZRyne D, v aryir Katdi |
a iézispontokban ésszefoglal credményeket, nem ad szinte minden  mellékelt
publikdcionak kiilon tézspontot. gy példaul a 3. 4.1 ¢s 4.2 tézispontok kénnyen
dsszevonhatok, hiszen mindegyik a csorp kompenzalasat  targyalja  kalonbdz0
madszerckkel. Hasonld modon a 12,1 ¢s 12.2 pontokat is felesleges kiilén pontban
tirgvalni. Lzek a megjcgyzésck nem érintik Dr. Geretovszkyné Dr. Varju Katalin
munkassagat. hiszen a mellékelt 27 elsérangu publikacio fényesen igazolja az
_eredmonves tevekenvseéoer Ezért a tézisekben folsorolt credménveket Dr. Geretovszkyné

A tézispontok megfogalmazasa sordn vivodtam az alpontokra valé bontds sziikségességét
illetéen. Végiil azért rendeztem ket kétszintli szamozassal, hogy az Osszetartozo 4llitasok
kdzos tézispontokként jelenjenek meg. Elfogadom az opponens véleményét, hogy kevesebb
pont is elegendd lehetett volna.

Koszonom, hogy a dolgozatot ,,j6 magyarsaggal irddottként” jellemezte, komoly er6feszités
volt részemrdl, hiszen ezt a tudomanyteriiletet els6sorban (az oktatoi munkatdl eltekintve) angol
nyelven miivelem. Az opponens formai megjegyzéseit koszonom, belatom, hogy minden



szandékom ellenére is maradtak a dolgozatban tovébb pontosithaté megfogalmazasok.
Szandékom elkésziteni a dolgozat javitott verziojat, hogy referenciaként szolgalhasson a
tudomanyteriilet irant érdeklédék széméra. Ebben ki fogom javitani az opponens altal
megjegyzett hibakat.

Szakmai megjegyzések

. A 37, nldﬂ]on tLilbd"U‘uUl t('mu'ircn unllh. hcw\ Taz Ii{ tér kcpu. az
‘ \“l«,klmnulxndi\ cnergidt atadni, amikor azok az infraviros I¢zertér nulla
i pillanatnyi  ¢rtékeénél  keletkeznek™  Ez gy  dnmagaban  gvakorlatilag
érthetetlen, a hivatkozott [T24, T25] cikkekbol deriil ki, mit 1s jelent. A magas
harmonikus sugdrzassal fotoionizalt szabad clektron akkor tud a lézertérbol
fotonokat felvenni, ha a fotoelektron kiszabadulasa akkor torténik, amikor az
infravoros 1ézerimpulzus  térerGssége ¢ppen zérod. Bz az elméletileg és
i ]\i\bflbll!(.,” is alatamasztott nag,\fon :>z'..p uu.hmm nngudundt volna az cgy
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( mondatnal kicsit részletesebb tirgyalast. Ugyanezen az oldalon szintén
| hidnyolhatd  a momentumleképezo  clektronspektrométer  leirasa, ¢és a
| kapesolddo eredményck kiesit behatobb részletezése.
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Koszondm a megjegyzést. Sajnalom, ha a tomorségre vald térekvésem az érthetSséget rontotta.
A 37. oldalon emlitett kisérletnél az 5.a abran illusztralt ,,sivkamera elrendezésre” kellett volna
visszautalnom, hiszen a folyamat azzal azonos: az XUV foton altal #; id6pillanatban ionizalt
elektron a 1ézer terét6l momentumot nyer:

Bp(t) = meq J,, E(t)dt .

Ez az érték a szinuszosan valtozo lézertér esetében a 1 figgvényében valtozik, maximalis
azokban a pillanatokban, amikor a lézer-térerSsség éppen nulla; ekkor tapasztaljuk az
elektronok momentumanak/energiajanak maximalis eltolodasat. A ; az XUV impulzus(ok) és
a lézertér kozotti késleltetéssel hangolhato, ezt figyeltitk meg és értelmeztiik a [Johnsson, 2005,
2006] publikaciokban. Az altalunk végzett kisérlet érdekessége, hogy az elektroncsomagokat
impulzussorozattal hoztuk 1étre (a sdvkamera elrendezésben altaldban egyetlen, izolalt XUV
impulzus szerepel [Goulielmakis, 2004]), melyben az impulzusok T/2 idokésleltetéssel kovetik
egymést. A teljes elektronspektrumot megfigyelve olyan elektronok interferencigjat latjuk,
melyek az elektromos tér 7 fazissal eltér6 pillanataiban sziilettek. Ez az interferencia az izolalt
impulzussal végzett kisérlethez képest mas informaciét is tartalmaz. A hivatkozott publikaciok
ezen eredményeket és a kisérletben hasznalt eszkozoket (kdztik a momentumlekeépezd
elektronspektrométert) részletezik. A disszertacioban ennél bévebb kifejtésre nem volt
lehetéségem, a terjedelmi korlatot (néhanyszor tiz oldal) igy is kihasznaltam.

| 2. A kulnnhom a(mcnuul\bol lumm) Iolmnm/duo kulcltctceenuk ldnfus:gcr.cl
a 20. abran foglalja 6ssze leiras nélkil, Kérem. ismertesse a kiilonbscget a
i savkamerds illetve a RABBITT madszerrel kapott eredményck kozdut az
elonydk ill. hatrinyok megemlitésével.
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A két mérés Osszehasonlitasat, illetve elméleti szamitasokkal Osszevetve az eredmeény



ertelmezését a lundi csoport publikélta [Isinger, 2017]. Az elsd eltérés a két mérés kozott, hogy
az XUV fotonenergia kiilonbsége okan mas-mas energiatartoméanyban végezték a méréseket
(savkamera ~105 eV, RABITT 80-100 eV). Ennél fontosabb kiilonbség, hogy a RABITT
modszert alkalmazo csoportban az egyes harmonikusok keskeny savszélessége lehetévé tette a
kiilonboz0 ionizdcios csatornak (2s illetve shake-up allapotok) spektrélis elkiilonitését, igy a 2s
palyarol torténd ionizaciot leird elmélettel valo egyezés is sokkal jobb.
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I. abra: Neon 2s és 2p allapotbol torténé fotoionizécidja esetén fellépd
késleltetesbeli kiilonbség RABITT és savkameras mérési eredményeinek

Osszehasonlitasa

A dolgozathoz kapcsolédé kérdések:
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I. A 25. oldalon irja, hogy a fazisillesztés 800 nm hullimhossz és
4,5x10"W/em? esetén az elérhetd fotonenergiat 110 eV kériil korlatozza. Meg
tudna adni egy ezt leiré Gsszefliggést ill. skalatdrvényt? Hogyan fiigg ez a
vilasztolt nemesgaztol?

Magasharmonikus-keltés esetén a folyamat makroszkopikus volta miatt a fazisillesztés
probléméjaval taldlkozunk. A kdzeg kimenetén az infravords lézerimpulzus altal a terjedés
kilonboz6 pontjain keltett elemi XUV sugarzdsok szuperpoziciojat figyeljiik meg. A két
impulzusra vonatkozé hulldmszamvektor kiilénbsége szdmos komponensbél all, ezeket kell
kiegyenliteni ahhoz, hogy a kimeneten szamottevé harmonikus sugérzast figyelhessiink meg.

atomi diszperzio
Aky=q o (ng1)e <
Ak =q o (n-1)c —
plazma diszperzid '
Ak, =g (n,-1)/c <—-E

Gouy-féle fazistolas '

Akg = 49 <

atomi fazis |
Ak, =V, = -a-VI <>

2. abra: Az XUV magas rendii harmonikusok és a keltd l1ézerimpulzus kozotti
fazisillesztetlenség komponensei, a dolgozat 15.b) abraja ([Major 2017]) alapjan.



Fazisillesztés eléréséhez a 15.b abran bemutatott fazisillesztetlenségi komponensek Gsszegét
kell minimalizalni. Elsé kozelitésben az atomi fazisbol szarmazé késleltetést elhanyagoljuk (a
rovid palyak esetén ez kicsi), és a pozitiv atomi diszperziot, a plazma negativ diszperziojaval
(szabad elektronok) és a Gouy-fézis hatasaval kompenzaljuk. Ehhez a kontrollparamétereink a
fokuszélds eréssége, a keltd gz mindsége és nyomasa, illetve az jonizacios rata (amit a keltd
impulzus intenzitasa és a gz ionizalhatésiga befolyasol). Ezek értékeit egy adott geometria
esetén az alabbi tablazatban foglalom oOssze:

Al(nxov)/p | Ak(nr)/p Aﬁ'(n‘,,);"_\', gV yc IV @ail
(rad/m)/bar (rad /i) /bar | (rad/m}/ (bar X% ion) rad /i | rad/m
—370 15053 — 17486 = —4140 | < 900

| tablazat: A fazisillesztetlenség komponenseinek numerikus erteke, 800 nm-es,
42 pm-es nyalabnyakra fokuszalt keltdimy hulzus neonban keltett 29-dik
felharmonikusara (45 eV). Az atomi fazisbol szarmazo komponenst 4 X 1p2* W/Lm
intenzitasra hataroztuk meg. [Balogh, PhD]

Adott lézerimpulzus és fokuszéalasi geometria esetén a gaz nyomasa a legkdnnyebben
kontrollalhatd paraméter a fazisillesztés optimalizaldséhoz, ezert a laboratoriumi gyakorlatban
a HHG jel optimalizalasdnak els6 1épése a gdznyomas hangolasa.

Az elébbiekben megadott paraméterek esetén a koherenciahossz kiszamolhaté a gz nyomasa
és az ionizacios fok ismeretében (lasd 1.a 4bra). Lathato, hogy adott ionizacios fokhoz jol
definidlt nyomdasra van szikség a koherenciahossz, kovetkezésképp a HHG-jel
maximalizalasihoz. Kihaszndlva az ionizaciés fok—intenzitas értékek kapcsolatat (1.b abra —
kisérleti cikkekbél vagy az ADK modellbél is meghatérozhato) egy olyan gorbét kapunk, mely
adott intenzitashoz megadja az optimalis nyomas értékét (1.c abra). Ebbdl a szamitasbol azt a
kovetkeztetést vonhatjuk le, hogy bizonyos intenzitds f6lott mar nem talalhato a fazisillesztést
biztosité gaznyomads, emiatt korlatos, hogy milyen intenzitas esetén érhetd el fazisillesztés.
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3. abra: A makroszkopikus levagds meghatarozasanak illusztralasa. (a) A
koherenciahossz fiiggése a gaz nyomasatol és ionizicios fokatol. (b) A lézerimpulzus
intenzitasa ¢s az ionizacios fok Gsszefliggése rogzitett impulzushosszra. (¢) A
koherenciahossz a gaz nyomasanak ¢s a [ézerimpulzus intenzitasanak fliggvénycben.
Paraméterck: lézerimpulzus: 800 nm, 35 fs. 42 pm n_yulﬁbm’ak neonban keltett
29, felharmonikus, a szinskéalaval jelzett koherenciahossz 0-20 mm. [Balogh, PhD]



Ismert, hogy a HHG spektrum levégésa a kelté impulzus intenzitdsatol fligg. Ha az intenzitast
az elobbiek miatt korldtoznunk kell, akkor az az elérheté maximalis fotonenergiat is korlatozni
fogja. Ez magyarazza a makroszkopikus (fazisillesztési) levagas megjelenését.

Esetiinkben az intenzitis kb 4,3 x 10 W/cm?-re korlatozédik, ami U,[eV] = 9,33 x
I[10™W/cm?] x A[um]* = 25,67 eV ¢és az I, + 3,2 U, Osszefiiggésekbsl 105 eV koriili
eérteket eredményez. Mint a levezetésbdl is latszik, a skéaldzasi torvény meghatarozasa nem
trividlis. Leginkdbb a disszerticiom 17.a abrajaként bemutatott [Popmintchev, 2010]-bél
szarmazo0 eredményt tudom valaszul bemutatni.
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4. abra: A makroszkopikus levagas értcke a kelté lézerimpulzus
hullamhosszanak fliggvényében, e, Ne és Ar gazban 16rténé HHG esetén.
Forras: [Popmintchev, 2010]

Ez kvalitative jol illusztralja az opponens altal feltett kérdésre vonatkozo valaszt:

1))

2)

3)

A kiilonb6z8 nemesgizoknal a szines gorbék mutatjak a fazisillesztési levagas értékét
(az I €s a torésmutato értékei eltéréek ezekben a gizokban, de még fontosabb, hogy
kiilénb6zd az ionizalhatdsaguk, ezért egy adott ionizacios fokot a kisebb rendszamu
gazoknal nagyobb intenzitds mellett érjiik el, vagyis az I, + 3,2 U, kifejezésben mind
I, mind U, nagyobb, és emiatt az elérhet6 fotonenergia is magasabb.

A hullamhossz €s a nemesgaz meghatarozza az alkalmazhato maximalis intenzitast (az
ionizalhatdsagon keresztiil), ami definialja az elérhetd fotonenergiat. Az abran minden
nemesgazhoz két-két gorbe tartozik (folytonos vonal 8 ciklusi kelt6impulzus,
szaggatott vonal 3 ciklust kelt6impulzus) — hiszen az ionizaciés fok fligg attél, hogy
hany periédusban térténik az ionizacid.

A levezetésbdl latszik, hogy egyetlen skalatérvény meghatarozasa nem lehetséges. A
bemutatott dbra segitségével (log-log grafikonon szinte minden egyenes) kozelitd
Osszefliggés lenne meghatarozhato.



| 2. Rendkivil perspcktivikus az  izolalt attoszekundumos  impulzusok
Iétrchozasanak az a modszere, ami a kelto 1¢zerimpulzus melle cgy I'Hz-es
§ impulzust hasznal. Magyarorszagon erés hagyomanyai vannak a THz-cs
t vizsgilatoknak, mdégis. cddig a teriileten a Max-Born Intézettel valo
cgyiittmiikddésben végzett kisérletet emlit. Tervez-¢ a kozeljovében az E1.1-
[ ALPS berendezés THz-es csoportjaval cgyiittmikodésben ilyen kiscrletet a
: T18-ndl hosszabb hullamhossz( sugarzassal?

| |

THz és XUV tartoméanyba esé impulzusok egyiittes jelenléte tudomdsom szerint még egyetlen
kutatélaboratoriumban sem megoldott. A legfébb technikai kihivas, hogy a THz-es impulzusok
keltéséhez néhany 100 fs nagysagrendii impulzushosszra, mig az XUV impulzusok keltés¢hez
ennél 1-2 nagysagrenddel rvidebb lézerimpulzusra van sziikség. Az ELI ALPS-ban dolgozunk
ilyen kisérleti elrendezés kialakitasan. Ha ez elkészil, akkor akar THz — XUV pumpa—proba
kisérletek elvégzésére, akar a THz-asszisztalt HHG tesztelésére is lehetségilink nyilik majd.

==

3. A 6.4 ¢s 6.5 pontokban emlitett clektronkorrelacios és molckula-vizsgalatok
izgalmas terliletek, de nem a sajat munkan alapulnak. Mi indokolja ezcknek a
6.2 ¢és 6.3-ban cmlitett sajat munkakkal azonos silyu megjeleniteset?
Kapcsolodd kérdés: A molekuldk femtoszekundumos spektroszkopidjaért
korabban Zewail kapott Nobel-dijat. Melyek azok a folyamatok, ahol az a
felbontas mar nem clég, attoszekundumos spektroszkopiara van sziikseg?

Megértésem szerint a rovid értekezés célja nemesak a jeldlt sajat eredményeinek, hanem a
kutatasi teriiletnek az 4tfogd bemutatasa, melyben a jelolt sajat eredményeit elhelyezi. Ezt az
elvet kovetve mutattam be az attoszekundumos tudomany alkalmazasait a 6. fejezetben.
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dsszetevd méretének fiiggvényeben. Forras: [[\mu:.z. 2009]

Attoszekundumos id6felbontasra elektronok vizsgélatéhoz van sziikség, amit leggyakrabban az
5. &braval illusztralunk [forrds: Krausz, 2009]. Az attoszekundumos spektroszkopiaval elért
eredményeket egy 2022-es attekinté cikk foglalja Gssze [Borrego-Varillas, 2022].
Attoszekundumos impulzusok hasznélata pumpa—proba elrendezésekben egyrészt az



idéfeloldas javitdsdhoz vezet, masrészt a magas fotonenergia lehet6vé teszi a vizsgalt minta
ionizacidjat, ami egy tranziens allapotot okoz; ennek relaxacidja a femtoszekundumnal
rovidebb — néhany femtoszekundum tartomanyba esik. Az elsé XUV foton altal kivaltott
ionizaciot kovetd relaxacios folyamatot [Drescher, 2002] 2002-ben irtak le (relaxécios id6 7,9
fs). A femtoszekundumos tartomdnyban elterjedt pumpa-proba vizsgéalatoknak megfelels
attoszekundumos tranziens spektroszkopiaban tébbnyire egy femtoszekundumos lézerimpulzus
altal kivaltott tranzienst vizsgdlnak akar az XUV probaimpulzus abszorpcidjat, akar reflexiojat
detektalva (attosecond transient absorption sepctrocopy, ATAS és attosecond transient
reflection spectroscopy, ATRS). Ezzel a modszerrel femtoszekundumosnal jobb felbontassal
vizsgaltak mar atomi, molekuléris vagy szilardtest mintakban végbemend folyamatokat.

Az attoszekundumos spektroszkopia hasznossagat a 2023-as fizikai Nobel-dij erdsiti [X]. Az
elsd olyan meres, melyben attoszekundumos id6tartomanyt hataroztak meg, a dolgozatom 6.3
fejezetében leirt — és a 2023-as Nobel-dij indoklasaban is szerepld — kiilonbézé kezdeti
allapotokbol torténd fotoionizacio idejének sszehasonlitdsa. Az idokiilonbségekre vonatkozo
eredmények a 10-70 attoszekundumos tartoméanyba esnek. [Schultze, 2010, Isinger, 2017]
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