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,Generating high-order harmonics is experimentally simple.”

Mivel a Fizikai Szemlében az attoszekundumos (107" s)
impulzusok megvalositasi elvének eredetérdl és tény-
leges megvalositasuk alakulasarol els6kézbdl — az elvi
lehetGséget felvetS Farkas Gyozo [1], illetve az izolalt
impulzusok megvalositdsaban és a fizikai folyamatok
vizsgalatara valo alkalmazasukban élen jar6 Krausz Fe-
renc (2] tollabol — atfogd irasokat olvashattunk, igy je-
len cikkben az attoszekundumos impulzusok elméleti
leirasar6l, az impulzusok karakterizalasarol, és igen
friss elektron-interferencias kisérletekrdl szamolok be.

A lézer megjelenésével lehetGvé vilt olyan nagy in-
tenzitasa elektromigneses tér elGallitisa, amelynek ha-
tasara az elektron mar nemlinearis folyamatokban vesz
részt. A 1ézer megvalositisa utan egy évvel mar megfi-
gyeltek kétfotonos gerjesztést és masodharmonikus kel-
tést. Az azota eltelt id6ben a 1ézertechnoldgia rohamo-
san fejlédott, a Q-kapcesolds, a modusszinkronizalas és a
fazismodulalt impulzuserdsités révén az elérhetS cstcs-
intenzitds nagysagrendekkel nétt. Az impulzus tizemd
lézerek technologidjanak folyamatos fejlédése az egyre
novekvs impulzusenergia és ismétlési frekvencia, illetve
az egyre r6vidils impulzusidSk mara a kutatok szamara
igen nagy intenzitasa terek elGallitisat teszik lehet6veé,
amelyek 4j tudomanyterlletek sziiletéséhez vezettek és
vezetnek. Atomok nagy intenzitisi elektromagneses
térbeli viselkedésének vizsgalata a 1ézertechnologiaval
egyutt fejlédik, hiszen a kisérleti vizsgalatokhoz a 1ézer-
impulzusok biztositjak a nagy intenzitds elérését. Ato-
mok és nagy intenzitasi impulzusok koélcsonhatasakor
4j folyamatok jatszodnak le, ezek kozil az egyik a ma-
gasrendd harmonikusok keltése. ElGszor 1987-ben fi-
gyelték meg a kozel allando amplitddoja, a lézer parat-
lan szamu felharmonikusaibol all6 spektrumot.

Magasrendd harmonikusok (HHG) keltése

Nagy intenzitasa lézerimpulzust vakuumkamraban, egy
kis méretd (1-20 mm), néhiany mbar nyomasa gaztar-
getre fokuszalva, a 1ézer terjedési irinyaban a lézer o,
korfrekvencidjanak paratlan szamua tobbszorosei (3w,
5m,, 70...) keltédnek. A harmonikus spektrum megfe-
lel6 feltételek esetén a tobb szazadik rendig is tarthat. A
lézerimpulzus energidja tipikusan 1-10 mJ tartomany-
ba, az impulzushossz a femtoszekundum — pikosze-
kundum (107°-107"* s) tartominyba esik. A kelt 1ézer-
impulzus tulajdonsagai, mint példaul az elliptikussag, a
fokuszalas, a térbeli és idbeli impulzusalak mind befo-
lyasoljak a harmonikuskeltés hatasossagit, és a keltett
harmonikusok optikai tulajdonsagait.

! Magasrendd harmonikusak keltése kisérletileg egyszerd.” —

Anmne L’Huillier, Lundi Egyetem, Svédorszag
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Magasrendd harmonikusok (high-order harmonic
generation, HHG) kelthetSk szilard anyag felszinén
keletkezG plazmiban is. Ebben az esetben a plazma
elektronjai a lézer terében oszcillalnak, amely mozgas
a nagy térerésség miatt torzul, anharmonikussa valik
és felharmonikusok kibocsitdsahoz vezet. A szilard
feltleten torténd felharmonikus-keltés mechanizmusa
a giazokban vald keltéstSl gyokeresen eltér. Jelen
cikkben csak a szabad atomok esetét vizsgaljuk.

Atomok nagyintenzitisi terekben

A lézerimpulzusban az elektromos térerGsség az idének
szinuszos fuggvénye, amely egy atom gyengén kotott
elektronjara harmonikus kényszerercként hat. Ameny-
nyiben a lézer intenzitasa alacsony, az elektromos eré
kicsi, és az elektron képes a lézer térerGsségének szinu-
szos valtozasat kovetni. Ebben az esetben a dipolmo-
mentum egyetlen (a lézer frekvencidjinak megfelel6)
komponenst tartalmaz. Ha noveljik a lézertér ampli-
tadojat, akkor az elektron mozgisa anharmonikussa
valik, és a kisugarzott spektrumban magasabb frekven-
ciakomponensek, felharmonikusok jelennek meg.

Az atomok kiilsS elektronjai az iontdrzs Coulomb-
potencialterében mozognak. Tipikus atomi tavolsa-
gok esetén ez nagysagrendileg 10! V/m térerGsséget
jelent. Amennyiben az atom olyan elektromigneses
térbe kertil, amelyben az elektromos térerGsség ezzel
osszemérhets (kb. 10% W/cm? intenzitasnal), akkor
annak hatdasa mar nem kezelhet§ az atomi potencial
gyenge perturbacidjaként. Jelen cikkben az ilyen teret
nevezzlik nagyintenzitasa térnek.

Az elektromagneses térbe helyezett szabad elekt-
ron a polarizaci6 sikjaban kényszeritett rezgémozgast
vegez, dtlagos mozgdsi energidja, az U, ponderomoto-
ros energia az

e’

U =
2m e, cw?

p

képlettel adhat6 meg, ahol 7 a lézerimpulzus cstcsin-
tenzitasa, m, az elektron tomege, €, a dielektromos al-
lando, c a fénysebesség, m a 1ézer korfrekvencidja. Ez a
mennyiség a lézer elektromagneses terének ergsségére
jellemz6, nagysaga szerint a lézer—atom kolcsOnhatas
kategorizalhat6. Példaként egy 3 m] energiaja, 30 fs
hosszasagu, 800 nm-es impulzust 500 wm atmérdju folt-
ta fokuszilva 10" W/cm? intenzitas érhet el, ami 6 eV
ponderomotoros energianak felel meg.

Az elébb emlitett nagyintenzitasa lézerterek annak
ellenére képesek az atomokat ionizdlni, hogy egy
foton energidja (800 nm-es fény esetén 1,55 eV) lé-
nyegesen alacsonyabb, mint a vizsgalt atomok ioniza-
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1. dabra. Argonatomok altal kibocsatott magasharmonikus spektrum
1,4 -10™ W/cm? keltS intenzitds esetén.

cios potencidlja (1, argon: 15,76 eV, neon 21,6 eV). Az
ionizaci6 tobb foton egytittes elnyelésével, tobbfoto-
nos folyamat révén jon létre.

Az ionizaciot kovetSen az elektronok az ion koze-
lében, a lézer terében maradhatnak. Ezek az elektro-
nok a lézer elektromagneses terétél energiat nyerve,
az atommal Gjabb kolesonhatasba 1éphetnek. Ha ez a
kolcsonhatas az elektron befogasaval jar, akkor a lé-
zer terétSl nyert energia egy nagyenergiaju foton ki-
sugarzasara forditodik — ez nem mas, mint a magas
harmonikusok keltésének folyamata. El6fordulhat az
is, hogy az elektron az atomon szo6rodik, vagy masik
elektront 16k ki. Ekkor kiiszob feletti ionizaciorol
(above threshold ionisation, ATD), vagy nem-szekven-
cialis kettSs ionizaciorol (non-sequential double ioni-
sation, NSDI) beszéliink. Mindezen folyamatok esetén
azt tapasztaljuk, hogy a (foton vagy elektron) féstisze-
rd spektrum elsé néhany cstcsanak intenzitisa expo-
nencialis csokkenést mutat, ez a perturbativ tarto-
many. Ez utin egy alland6 intenzitisa tartomiany ko-
vetkezik, a platd, ami egy levagassal (cut-off) ér véget
(lasd 1. abra). Az alland6 amplitadoja platotarto-
many igen érdekes: a kovetkezSkben bemutatom
kialakuldsanak fizikai magyarazatat. Attoszekundu-
mos impulzussorozat létrehozasara is a spektrum
ezen tartomanyat haszniljuk.

3. dbra. Klasszikus elektronpalyiak

I
¥
+

érerdsseg

t
\
\
\
\
\
\
\
\
\
\
\
\

elektromos

§ | iontdl valo
tavolsag

320, ---»
rovid T
palyak levagas

hossza
palyak

N e

elektron mozgasi energia

T T T T T T T
05 06 07 08 09 1 1,1 1,2
visszatérési id6 (1ézerperiodus)

88

A

111
NS V()

2. abra. A HHG haromlépcsSs modellje: 1. ionizacio alagut effektus-
sal, II. szabad elektron a 1ézer terében, III. elektronbefogis, fotonki-
bocsatas.

A HHG-folyamat félklasszikus lefrasa

Perturbidcioszamitas szerint a magasrendd harmoniku-
sok intenzitisinak a rend inverze szerint kellene
csokkennie, ezzel szemben a platé harmonikusai ko-
zel alland6 konverzids hatidsfokot mutatnak. Ezt a
jellegzetes struktarat és a levagds helyét jol magya-
razza a 2. dabran illusztralt haromlépcsés modell. Itt
az atomot a kvantummechanika eszkozeivel irjuk le,
de a nagy fotonsirlség miatt a lézertér hatasat
klasszikusan kezeljtk.

A lézerimpulzus maximuma kozelében a lézer
elektromos potencidljinak (szaggatott vonal) és az
iontorzs Coulomb-potencidljainak (pontozott vonal)
Osszege egy gatat eredményez, amelyen keresztil az
elektron alaguteffektus ttjan kiszakadhat. Ez az elekt-
ron a lézer terében gyorsul, majd amikor a térerGsség
elGjelet valt, lassulni kezd, és vissza is fordulhat az
iontorzs felé. Ha az elektron visszajut az iontorzs ko-
zelébe, akkor bizonyos valoszinlséggel befogodik, és
a lézertértdl nyert energidjat (az ionizacids potencial-
lal novelve) egy nagyenergiaju foton kibocsatasaval
vesziti el. Lévén, hogy az alagit csak a 1ézertér maxi-
muma koézelében létezik, a létrejové elektroncsomag
idébeli mérete a lézertér periddusanak toredéke,
vagyis a par szaz attoszekundumos tartomanyba esik.

Ha az iontdrzs hatdsit nem vesszik figyelembe,
csupan feltételezziik, hogy az elektrosztatikus tér ma-
ximuma kozelében egy elektron sziilethet az iontorzs
kornyékén, akkor egy igen egyszerd, klasszikus sza-
mitds eredményeibdl is igen sokat tanulhatunk a ma-
gasrendd harmonikus sugarzas tulajdonsagairol.

A 3. abra fels6 részében a szlrke vonallal jelolt
térergsség kilonbozd fazisaindl ionizalt elektronok
atommagtol valo tavolsdgat abrazoljuk a folytonos,
fekete vonalakkal. Az elektronpalyak kiszamitasahoz
a klasszikus F = gE = mx Osszefliggést alkalmaztuk,
x(t) = x(1) = 0 kezdeti feltétellel. Az abra also felén
az elektron visszatérési idejének fliggvényében (ami
jo kozelitéssel megegyezik a foton kibocsatisanak
idejével, hullamtani kifejezéssel élve a faziskéslelte-
téssel) vizsgaljuk annak mozgasi energidjat (ez az
energia-megmaradas miatt a kibocsatott foton ener-
giajat is meghatarozza).

Az els6 megallapitasunk az lehet, hogy csak azok az
elektronok térnek vissza az atommag kozelébe, ame-
lyek a térerGsség maximuma utini negyed periddusban
lokodtek ki. A visszatérs elektronok mozgasi energidjat
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a szinskala jelzi (fekete a legalacsonyabb, fehér a leg-
magasabb energiat). Az elektron az ¢ = 0,594m ki-
bocsatasi fizis esetén nyeri a legmagasabb energiat,
amelynek értéke 3,2 U,. Lathat6, hogy a viszszatérs
elektronok spektruma egy jol definialt maximummal
rendelkezik. Ennek megfelelGen az elektronok befo-
gasakor kibocsitott fotonok spektrumaban is varhato
egy €les maximum, amelynek helye igen jol egyezik a
kisérletileg tapasztalt 7, + 3,2 U, értékkel. Mivel az elekt-
ronok kozel azonos valoszinlséggel ionizalodnak az
adott negyedperiodusban, egy dllandé intenzitdsa platod
megjelenését varhatjuk.

A kovetkez6 tanulsag, hogy minden energidhoz két
elektronpalya tartozik, azaz egy adott energiaju foton
két palya eredményeként is elGallhat. Ez a két palya
igen kilonboz6 idéparaméterekkel rendelkezik, ami-
nek eredményeként egy adott energianal egy optikai
félperioduson belil is két fotonkibocsatassal szamol-
hatunk. Ezt a két elektronpalyit a 1ézertérben toltott
id6 alapjan két osztalyba: a rovid és hossza palyak
csoportjaba szokas sorolni. A kilonb6z6 visszatérési
idSk (vagyis az adott energidhoz tartozo faziskéslelte-
tések) miatt e két elektronpalya-csalad egylittes jelen-
léte teljesen tonkreteszi az attoszekundumos idéalak
létrehozasanak lehet8ségét. Szerencsére a kilon csa-
ladhoz tartoz6 XUV-sugarzas (extreme-ultraviolet
radiation, nagyon magas frekvencidja ultraibolya-su-
garzas) fazistulajdonsagai oly mértékben kilonboz-
nek, hogy a csaladokat divergencia alapjan — egy egy-
szerd térszirGvel — konnyen szétvalaszthatjuk.

Klasszikus modellinkbdl az is kovetkezik, hogy
meég egy adott csaladon beliil is, a kiilonb6z6 energia-
komponensekhez kiilonb6z$ visszatérési ids, azaz
kilonbozs késleltetés tartozik, ami csorpolt XUV-im-
pulzusokat eredményez. Ez a csorp? a rovid palyak
esetén pozitiv, a hossz palyak esetén negativ.

Mar ebbdl is latszik, hogy a transzformacio-limitalt
attoszekundumos impulzusok 1éte a harmonikus su-
garzasnak nem természetébdl eredS kovetkezménye,

Az ionizaci6s-rekombinaciés folyamat minden lé-
zerperiodusban kétszer ismétlgdik, a térerGsség pozi-
tiv és negativ maximumanal. Ez egy féstszerd spekt-
rumot eredményez, amelyben a cstcsok tavolsaga a
lézer frekvencidjanak kétszerese.

A klasszikus modell segitségével betekintést nyer-
hettiink az atom nagyintenzitisa elektromagneses tér-
beli viselkedésébe, azonban a teljes leirdshoz a kvan-
tummechanikat kell segitségtil hivnunk. Ebben a kép-
ben a kotott elektroncsomag egy része alaguteffektus-
sal a klasszikus értelemben tiltott potencidlgiton ki-
viilre kertl, ott a kontinuumban terjed, majd egy id6
utan interferal az alapallapotban maradt részével. A
folyamatban a klasszikus fizikiban ismeretlen hatasok
is szerepet kapnak, mint az alagutazds sorin nyert
fazis, a Coulomb-potencial hatisa és az elektroncso-
mag térbeli kiterjedése a kontinuumban.

*  pozitiv chirp (= a kisebb frekvenciakomponensek elére sietnek;

a magyar szobhasznalatban ,csoérp”) [1]
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A magasrendd harmonikusok keltésének itt bemu-
tatott modellje egy kozépiskolds versenyfeladatot is
inspiralt, amelyet a 2006. évi Budo Agoston Fizikai
Feladatmegoldo Versenyen tlztink ki:

Ha egy atomot nagy intenzitasa g

lézerimpulzus terébe helyeziink, T /
akkor a linedrisan polaros fény Yy r
elektromos tere ionizalni tudja azt.
A leszakitott elektron a valtozo elektromos térben,
bizonyos esetekben visszatérhet az iontorzshoz. Ko-
zelitslik a szinuszosan valtozo térerGsséget négyszog-
jellel. Az abran lathato és t,-vel jelolt id6pillanatban
kovetkezik be az ionizacio, ekkor jelenik meg az ion-
torzs mellett, nulla sebességgel a szabad elektron.
Milyen t-érték esetén tud az elektron visszatérni az
iontorzshoz? Mekkora lehet a visszatéré elektron
mozgasi energidjainak legnagyobb értéke? Az iontorzs
Coulomb-vonzisat elhanyagoljuk. (A térerGsség amp-
litddoja 3 -10" V/m, a periodusids 2,6 fs.)

oA

Attoszekundumos impulzussorozat (APT) elGallitisa
magasrendd harmonikus sugdrzashol

A lézeroszcillatorok esetén megismert moédusszinkro-
nizalassal analég moédon feltételezhets, hogy a ma-
gasrendd harmonikusok féstszerd spektruma — meg-
felelS fazisviszonyok esetén — szintén egy impulzus-
sorozatot (attosecond pulse train: APT) eredményez,
amelynek impulzusai a nagy savszélesség miatt az
attoszekundumos tartomanyba esnek. N harmonikus
Osszegzésekor az impulzus hosszisiga — konstans
késleltetés esetén — =(2N®,) ', vagyis egy titin—zafir
alapa, 800 nm hullamhosszasaga kelt6é impulzus 5
felharmonikusa esetében akar 266 as is lehet, de eléb-
bi modellink szerint nem szamithatunk Fourier-limi-
talt impulzusokra.

A 4. abra azt szemlélteti, hogy a magasharmonikus
sugarzas 1. sorban lathato — tipikusan 1 fs hossztusaga
— impulzusaibol miként lehet optikai szdréssel 170 as-
os impulzusokat elGallitani. A keltett sugarzast (1. sor)
az alacsony harmonikusok dominiljak, amit mind a
spektralis, mind az id6képen megfigyelhetiink. Eze-
ket a komponenseket egy par sziz nm vastagsigi
aluminium szlr6 segitségével eltavolitjuk. Az alumi-
nium abszorpcidja az egyik oldalrdl, illetve a harmo-
nikus spektrum leviagisa a masik oldalrol savszirG-
ként viselkedik, és csak a platd harmonikusait engedi
at. Az aluminium csoportkésleltetés-diszperzidja eb-
ben a spektralis tartomanyban negativ, igy alkalmasan
megvalasztva a szlrG vastagsagat a harmonikus gene-
ralasi folyamat természetes pozitiv csorpjét kompen-
zalni tudjuk. Masodik lépésben egy apertira segitse-
gével kivalasztjuk a rovid elektrontrajektoridkhoz
tartozo, alacsonyabb divergenciaval rendelkezé kom-
ponenseket. Mint azt a 4. dbra mutatja, ezek a 1épé-
sek elengedhetetlenek val6s attoszekundumos impul-
zusok eléallitasahoz.

Egy attoszekundumos impulzussorozat alkalmaz-
hatosiga az alacsony kovetési idG miatt eléggé beha-
tarolt, ezért a sorozatbol egyetlen impulzus izolalasa-
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ra két modszert is kifejlesztettek. Az egyik
eljaras a magasrendd harmonikusok kelté-
sének erds intenzitasfliggését hasznalja,
ennek alkalmazasahoz olyan gyorsan valto-
z6 = rovid (10 fs-nal rovidebb) 1ézerimpul-
zust kell alkalmaznunk, amely esetén a
harmonikus spektrum legmagasabb energi-
aju része csak az impulzus cstcsan, egyet-
len félperiddus alatt keltddik. A masik elja-
rds azon alapul, hogy a harmonikuskeltés
valoszinlsége a kelt6 impulzus ellipticita-
sanak novelésével igen gyorsan csokken,
hiszen a szabad elektron abban az esetben
nem tud visszatérni az iontdrzshoz. Két A/4

harmonikus keltés

szUrés

Ar-cella '

Al-film

apertara

IR spektrum
10° 4

1074
1070+

idskép

egys.)

intenzitas (tetsz
—
S
e

10° ~

lemez alkalmazasival el@allithatd olyan
ultrarovid impulzus, amelynek cstcsan az
elektromos tér linearisan, de elStte és uta-
na elliptikusan polaros. (Ezekrdl az optikai
kapuzisi modszerekrdl részletesebben [1]-
ben olvashatunk.)

Kiterjedt kozeg makroszkopikus valasza

A gazban keltett magasrendd harmonikusok konver-
zi6s hatdsfoka alacsony, nem éri el a 107*-t. Ezért na-
gyon fontos, hogy a keltés hatisossigit noveljik,
amelyhez két feltételnek kell teljestilnie. ElGszor min-
den egyes atomnak keltenie kell nagyfrekvencidja su-
garzast (mikroszkopikus feltétel). Masrészt a megfi-
gyelt harmonikus sugirzas az egyes atomok altal ki-
bocsatott sugarzas koherens Osszege, vagyis a magas
harmonikus konverzié akkor lesz jo hatasfoku, ha a
keltett sugdrzds és a nemlinearis polarizaci6 fazisban
marad, azaz a nemlinedris folyamatokhoz hasonléan
teljesil a fazisillesztés feltétele (makroszkopikus felté-
tel). Egyetlen atom és a lézertér kolcsonhatasat kvan-
tummechanikai modell segitségével adhatjuk meg, a
kiterjedt kozeg valaszanak meghatarozasahoz a Max-
well-egyenletek megoldidsara van sziikség.

Karakterizalasi modszerek

A magasrendd harmonikus sugarzast felfedezésik
utan sokdig kizar6lagosan XUV fotonspektrométerek
segitségével vizsgaltak, karakterizalasukat a spekt-
rum tulajdonsagaira korldtozva. A lathato és infravo-
ros tartomanyban széles korben hasznalt korrelacios
optikai karakterizalasi modszerek (autokorrelacio,
FROG, SPIDER) a magas harmonikusok esetében
kozvetlentil nem alkalmazhatoak. A keltett XUV-fény
intenzitasa kizarélag az alacsony rendek esetén ele-
gendd nemlinearis folyamat létrehozasara (He kettGs
ionizacioja).

A magas harmonikusok jellemzése terén az elmult
par évben komoly fejlédés tortént, Gj technikakat fej-
lesztettek ki, amelyek az XUV-harmonikusok és a kel-
té lézerimpulzus egy toredékének keésleltetett impul-
zusa kozotti keresztkorrelacion alapulnak. A kereszt-
korrelacios jel az XUV-intenzitassal mar csak lineari-
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4. abra. Valosagos attoszekundumos impulzussorozat 1étrehozasa térbeli, spekt-
ralis és diszperziv sztréssel.

san valtozik, igy a viszonylag kis intenzitisa XUV-
impulzusokra is alkalmazhat6. Kiilon kell valasztani a
diszkrét spektrumi impulzussorozat és a folytonos
spektrumt izolalt impulzus karakterizalasat, ezért az
alabbiakban két technikat mutatunk be.

Mindkeét kisérletben fotoelektron-spektrumokat vizs-
galunk, amelyek ugy keletkeznek, hogy atomokat ioni-
zalunk a magas harmonikus XUV-térrel, az infravoros
(IR) lézertér jelenlétében. Az infravords 1ézerimpulzus
jelenlétében lezajlo fotoionizacid folyamata két szem-
pontbdl is jelentSs. Egyrészt igy nyerjuk az impulzus
karakterizalasahoz szikséges keresztkorrelacios jelet,
masrészt ez lehetévé teszi a kibocsatott elektron-hul-
lamcsomag bizonyos foka formalasat.

Ha a lézernyaldb intenzitisa alacsony, akkor az
ionizaciora gyakorolt hatdsa abban mutatkozik meg,
hogy az XUV-fotonenergidknak megfelelS féstszerd
fotoelektron-spektrumban a

By = Ty~ Ip
helyzetl vonalak kozott, egy IR-fotonnak megfeleld
tavolsagban melléksiavok jelennek meg. Ezek a mel-
léksavok szolgaltatjak a két nyalab keresztkorrelacios
jelét, amelyet az alabb leirt modszerrel az XUV-impul-
zusok karakterizalasara hasznalhatunk.

Ha a lézernyalab intenzitisa magasabb, akkor a két
tér hatasira keletkezs fotoelektronokat ugy tekintjuk,
hogy az egyfotonos ionizacié révén létrejott elektron-
csomagok a lézertérben az A vektorpotencial pillanat-
nyi értékének megfelels

br=pi—ed

momentumeltoldst szenvednek.

Diszkrét spektrumt APT karakterizalasa (RABITT)

A magas harmonikus sugirzas platd tartomanyanak
attoszekundumos id&skalan torténd karakterizalasara
a RABITT (resolution of attosecond beating by inter-
ference of two-photon transitions) technika terjedt el.
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5. dbra. Kisérleti elrendezés a RABITT-méréshez

A modszer a fent emlitett XUV-lézer keresztkorrela-
cion, a mar targyalt melléksavok vizsgalatin alapul.

Egy lehetséges kisérleti elrendezés az 5. dbrdn
lathato: a femtoszekundumos lézernyalabot két részre
osztjuk. A nyaldb nagyobb intenzitisa része az egyik
karban magasrendd harmonikusokat kelt, a késleltet-
het6 masik kar szolgaltatja a kisérletekben a szinkro-
nizalt infravords impulzusokat. Az attoszekundumos
idGstruktara kialakitisahoz a magasrendd harmoniku-
sok el6szor egy aluminiumszirén, majd egy aperta-
ran haladnak at. Az apertara tulajdonképpen egy at-
fart tikor, amelynek elsé oldalarél verédik vissza a
probanyalab, igy torténik az interferométer két aga-
nak Osszeillesztése. A két nyalabot egy spektrométer
aktiv térfogatiba fokuszaljuk, ahol kis nyomasa (10
mbar) gaz van, itt jon létre a fotoionizacio.

A spektrum szerkezetét a 6. dbra mutatja. Az ioni-
zacios potencialnal nagyobb energidja fotonok egyfo-
tonos ionizacioval, egymastol a lézerfoton energiaja-
nak kétszeresével szeparalt csucsokat hoznak létre. A
harmonikus cstcsok kozott félaton Ggynevezett mel-
léksavokat (sideband) figyelhetiink meg.

A harmonikusok és az infravords fotonok egytittes
jelenléte esetén egy IR-foton egylittes elnyelése a g-ik
harmonikussal, illetve egy IR-foton kibocsatasa a
(q+2)-ik harmonikus elnyelésekor ugyanahhoz a
(g+1D)-ik rendd melléksav keltéséhez vezet. A két
kvantumpalya kozott felleps interferencia lehetévé
teszi, hogy a két harmonikus kozotti faziskiilonbséget
meghatarozzuk. Egymast kovets melléksavok egyide-
jd vizsgalataval a harmonikusok fazisviszonyaira ko-
vetkeztethetiink, és az impulzussorozat atlagos impul-
zusanak id6alakja meghatarozhato.

7. dbra. Attoszekundumos ,savkamera” mikodési elve

lézertér vektorpotencial
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6. dbra. Impulzuskarakterizalasi modszerek: RABITT-spektrum
szerkezete

Folytonos spektrumi, izoldlt impulzus karakterizildsa
(attoszekundumos siavkamera)

Izoldlt impulzusok karakterizdldsara az el6bb bemu-
tatott médszer nem alkalmazhato, hiszen a folytonos
spektrumban a melléksavok szimdara ,nincs hely”.
Ezen impulzusok karakterizalasara a sivkamera ana-
l6gidjan alapulo eljarast fejlesztettek ki (7. dbra). Eb-
ben a kisérletben is létrehozzuk fotoionizacid révén
az XUV-impulzus elektronmasolatit, amely a lézer-
térben sziiletik. Az elektronimpulzus kilonbozé sze-
letei a szinkronizdlt 1ézerimpulzus kilonbozé érté-
keit érzékelik, kilonbozE mértékd momentumelto-
last szenvednek. Igy a szubfemtoszekundumos id6-
struktira az egyszeriien mérhetS energiastruktarava
képzadik le.

Magasrendd harmonikusok alkalmazisai

Femtoszekundumos és attoszekundumos
XUV-impulzusok

A magasrendld harmonikus sugarzasbol egyetlen
spektralis komponens kivalasztasaval egy femtosze-
kundumos tartomanyba esé XUV- vagy rontgenim-
pulzust nyertink. A teljes spektrum alkalmazasaval
pedig attoszekundumos impulzusokat allitunk el&.
Az id6beli felbontas lehet6vé teszi atomok mozgasa-
nak (molekuliban vagy kristalyracsban 10-100 fem-
toszekundumos), vagy kotott elektronok mozgasa-
nak (gerjesztett atomban a 10-1000 attoszekundu-
mos) vizsgalatat. A rovid hullimhosszak miatt a
nagy idébeli feloldoképesség nagy térbeli felbontas-
sal is parosul.

A magasrendld harmonikusok — a kelté lézerimpul-
zustol 6rokolt — igen kedvezd optikai tulajdonsagai
(ultrarovid impulzushossz, magas fotonenergia, ird-
nyitottsdg, nagy fényesség, magas térbeli és idGbeli
koherencia) miatt egyedilalld XUV-forrasként szol-
galnak. Alkalmazasuk széles kord, az atom- és mole-
kulaspektroszkopiatol (XUV-IR pumpaproba-vizsga-
latok) az XUV-interferometrids méréseken at nemli-
nedris vizsgalatokig terjed. A nagymeértékd fokuszal-
hatosag lehet6vé teszi akar 10' W/cm? teljesitmény-
strdség elérését, amivel mar anyagmegmunkalads vé-
gezhetS. A pumpaproba-vizsgalatokhoz igen elényds
a kelt6 lézerimpulzus szinkronizalt tere.
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Molekula-tomogrifia

A kvantummechanikai képet kovetve azt mondhatjuk,
hogy a magasrendd harmonikusok keltésekor a rész-
legesen kiszabadult elektron az alapallapotban maradt
részével interferdl, vagyis ezzel a kvazi-szabad elekt-
ronnal ,letapogathatjuk” a kotott allapotot. Ez atomok
esetén kevéssé érdekes, de ha a harmonikusokat pél-
daul molekuldkban keltjik, akkor feltérképezhetjik a
molekulapalyakat. Femtoszekundumos lézerimpulzu-
sok segitségével elérhetd molekuldk irinyba allitdsa, és
ha a harmonikusokat iranyitott molekulakkal keltjik,
akkor az irdnyitas szogét valtoztatva a molekular6l — a
tomografia elvének megfelel6 moédon — kilonbozs
irdnya vettileteket képezink le, ami lehetévé teszi a
molekulapalya 2D rekonstrukciojat. A HHG felhaszna-
lasaval Paul Corkum csoportja felvételt készitett” az
N,-molekula elektronpalyajarol.

Elektroncsomag-interferencia

Egy VMI (Velocity Map Imaging) spektrométer segit-
ségével lehetSség kindlkozik elektronok térbeli mo-
mentumeloszlasanak vizsgalatara. Egy yiranyu polari-
korali szimmetriat mutatd eloszlast varhatunk, mint
példaul a 8.a dbrdn lathato eloszlas burkoldja.

A 8. abran az eréstér-kozelités alkalmazasaval sza-
molt elektronmomentum-eloszlasokat latunk, amelye-
ket két 160 as idStartamu, 37 eV kodzponti energidjia
XUV-impulzus hoz létre a szinkronizalt lézerfény je-
lenléte nélkiil, illetve annak jelenlétében két késlelte-
tésnél. A lézertér és az elektronok relativ késleltetését
az also betétek illusztriljak. A két impulzus jelenléte
miatt a két elektroncsomag interferencidjat figyelhetjik
meg. Az (a) abran a két elektroncsomag azonos, csak
idében késleltetett, ezért a kozéppontra szimmetrikus,
energidban egyenkozd gytrik alakulnak ki.

Ha az elektroncsomagok a lézer terében sziiletnek,
akkor a lézertérben momentumot és fazist akkumulal-
nak. Mint azt korabban emlitettiik, a magasrendd har-
monikus sugarzas idébeli ismétlddésének periodusa a
lézertény periddusanak fele. Ez azt jelenti, hogy az
egymast kovets fotoelektronok a lézer elektromos
terének kilonbozé értékeinél sziiletnek, igy kilonbo-
z6 momentumot €s fazist nyernek a tértél: a (¢) abran
példaul az egymast kovets impulzusok koziil az egyik
pozitiv, mig a masik negativ iranya eltolast szenved.
Az egymast kovetS elektroncsomagok lézertSl nyert
fazistolasanak kulonbsége a vektorpotencial — két
impulzus kozotti — integraljaval aranyos, ez pedig a
(b) esetben lesz maximalis.

Ha az ionizdci6 nem csupan két XUV-impulzus
hatdsira megy végbe, hanem ez a folyamat a lézer
periodusinak megfelelGen ismétlédik (mint egy valos
impulzussorozat esetében), akkor ez egy Gjabb inter-
ferencia-struktarat eredményez, ami az el6z6 képekre
,rairodik”. Ez a struktira mindig a (p, = 0, p, = 0)
pontra vonatkozé koncentrikus gylrdk sorozata,
amelyek energiaban egy fotonenergianként kovetik

92

_ 4
Z 2
50
-2
—4
—4—207/24 —4—202/24 —4—202424
2) (107" Ns) b) D (107" Ns) o D (107" Ns)
-2 0 2 -2 0 2 -2 0 2
idé6 (fs) idé (fs) idé (fs)

8. dbra. Elektron-interferencias kisérlet harom speciilis esete: ami-
kor az elektron impulzusok a) lézertér nélkiil vannak jelen, illetve a
vektorpotencidl b) zérushelyeivel, ¢) extrémumaival esnek egybe.

egymast. A 8. dbrdn ezt a struktarit — a konnyebb at-
tekinthet&ség érdekében — nem tiintetem fel.

Az elektroneloszlast két specialis késleltetés esetén
mutatom be: elGszoOr azt az esetet, amikor az elektron-
csomagok a lézertér vektorpotencidljanak zérushe-
lyeivel esnek egybe. Ebben az esetben nyilvanvaloéan
az elektronok nem szenvednek momentumeltolodast,
vagyis a momentumeloszlasok teljesen atfednek. Mi-
vel azonban a két impulzus kozott a vektorpotencial
integralja nem zérus, az elektronok kiilonb6z6 mérte-
kd fazist akkumulalnak, amelynek mértékére interfe-
rencidjukbol kovetkeztethetiink. Az abran lathato,
hogy az interferenciakép egy gyUrtrendszert eredmé-
nyez, amelynek kézéppontja a (p, = 0, p, = +2eA4,/1)
pontba esik, vagyis a vektorpotencial maximalis érté-
kére vonatkozo informaciot hordoz.

A maisik speciilis eset, amikor az XUV-impulzusok
a lézertér vektorpotencialjanak extrémumaival esnek
egybe, vagyis bizonyos impulzusok annak maximu-
maval, a szomszédos impulzusok pedig a minimum-
mal. Ebben az esetben faziskiilonbséggel nem kell
szamolnunk, de az ellentétes iranya eltolodas miatt
kiilonboz6 allapotok kertilnek fedésbe. Az abran a p,
tengely mentén kezdeti momentumban szimmetrikus
allapotok interferencidja figyelheté meg, a maximu-
mok helyzete attol fiigg, hogy az interferalé pontok
fazisa azonos vagy ellentétes. Ez a kisérlet lehetévé
teszi az elektron alapallapoti szimmetridgjanak meg-
hatdrozasat.

O
Az attoszekundumos impulzusok keltése, alkalmaza-
sai jelenleg igen gyorsan fejl6ds tématertilet. Az el-
mult par évben szamos nagy impakti kozlemény je-
lent meg, mindezek idézése helyett az irodalomjegy-
zékben két osszefoglald munkat [3, 4] jeloltem meg.

Koszonetnyilvanitas
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tott segitségért Per Jonbssonnak, a kézirat atolvasasaért Hilbert Mar-
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