KOLLEKTIV GERJESZTESEK VALOS IDEJU MEGFIGYELESE

FOTOEMISSZIO SORAN

Atomok, molekulak és szilard testek részecskenya-
labbal torténd besugarzasa az egyik leghatékonyabb
modszer az anyag szerkezetének tanulmanyozasara.
Attoszekundomos, ultrarovid lézerimpulzusokkal tor-
téné besugarzads, amelyeket magasrendd felharmoni-
kusok eléallitasa (High Harmonic Generation, HHG)
segitségével hoznak létre Gj perspektivat nyit a rend-
szerek szerkezetének megismerésében. A vizsgalatok
Ujszerlisége abban rejlik, hogy az elektronok mozga-
sa azok természetes, attomdsodperces id&skidldjan
figyelhet6k meg. A hihetetlentl rovid idGintervallu-
mokkal dolgoz6 attomidsodperces fizika Gj tudo-
manytertlet. Az attomasodperc a masodperc egymil-
liardod részének az egymillidrdod része. Ez a kvan-
tumfizika és az elektronok anyagbeli mozgasanak
természetes id6skaldja. Ez az az id6, amelyen belil a
kémiai kotések kialakulnak, vagy amely alatt egy fo-
tocella reagal a fényre. Csak az Gj, ultrarovid impul-
zusu lézerek altal valt lehet6vé, hogy mint egy fil-
men, valos idében figyelhessiik meg az elektronok
mozgasat az atomokban vagy akar a szilard testek-
ben. A Szegeden épulg, 1ézerberendezés (ELI —  Ext-
rém Lézerfény Infrastruktira”, Extreme Light Infra-
structure) egyedilalld beruhdzas a fény és az anyag
kolcsonhatasanak ezen Gjszerl tanulmanyozasara. A
magyarorszagi létesitmény az attomasodperces tudo-
manyok egyik kozpontja lesz. A rendszerek ilyen
extrém intenzitasok mellett és idéskalan torténd ta-
nulmanyozasahoz tovabbfejlesztett vagy Gj elméleti
modellek sziikségesek, amelyek Gtmutatasként szol-
gilnak a kisérletekhez.

Az utdbbi évtizedben ultrarovid 1ézerimpulzusok
segitségével az idéfelbontasos fotoionizaciod vizsga-
lata valt lehetségessé az Ggynevezett pumpaszonda-
modszerek segitségével. A pumpaszondamodszerek
egyike az attomasodperces csikozodasi technika, ami
két lézernyalab, egy faziskontrolalt néhany ciklusa
infravoros (IR) és egy attomasodperces extrém ultra-
ibolya (XUV) lézer egyideji alkalmazadsat jelenti a
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fotoelektronok szabadda valasanak tanulmanyozasa-
ra. Fotoemisszio szilardtest-feltletekrdl, amit az ultra-
ibolya energiatol a rontgenfoton-energidk alkalmaza-
saig gerjesztink egy jol megalapozott diagnosztikai
eszkoz az elektronikus savszerkezet, a kristalyszerke-
zet és a kémiai Osszetétel megismerésére. A standard
fotoelektron-spektroszkopiai mérésekben a fotonger-
jesztés utan a mintabol kiléps elektronok energia-
spektrumat vagyunk képesek megmérni. Arrél, hogy
az elektron mikor keletkezett, az hogyan mozgott a
szilard mintan belil, nem ad informaciot, azaz az id6-
informaciot nem hordozza magaban. Ezzel szemben,
szilard mintak feltletérdl idéfelbontasos fotoemisszio
soran kilépd elektronok attomasodperces csikozodasi
spektrumai [1] — amit elGszor Cavalieri és munkatarsai
[2] honositottak meg — nem csak a feliilet kozelében
lejatszo6do elektrondinamika valos idejd megfigyelését
teszik lehet6vé, ami tipikusan kortlbelil 100 as-nak
felel meg, hanem igen nagy feltleti érzékenységet is

1. abra. Pumpaszonda attomasodperces csikozodasi spektroszko-
pia elvi vazlata.
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mutatnak, akdr néhidny A felolddsban. Ez a
példa nélkili tér- és idéfelbontas Gj bete-
kintést igér a soktest- és korrelacids hata-
sok vizsgalataba.

Az 1. abra a pumpaszonda attomasod-
perces csikozodasi spektroszkopia elvi
vazlatat mutatja. A pumpalé impulzus igen
rovid, tipikusan néhany 100 attomasod-
perces XUV pulzus, amely a minta pilla-
natszerd gerjesztését okozza. A szonda-

intrinsic plazmon

XUV =118 eV

extrinsic plazmon

~ E

bind

impulzus bizonyos késleltetéssel koveti a
pumpaimpulzust, ami tipikusan femtoma-
sodperces infravoros impulzus. A foto-
elektronok energiaspektrumat, tipikusan
néhiny szaz darab spektrumot mérésenként, a pum-
palo és szondaimpulzus kozotti idSeltolodas (késlel-
tetés) fliggvényében veszik fel, amelynek eredmé-
nyeként az 1. dabra aljan lathato tipikus csikozodasi
spektrumot kapjuk.

A lézer-felilet kolcsonhatasokban a fotoelektronok
kilonbozs (latszolagos) keletkezési idejével kapcso-
latos elsé megfigyelések oOta [2] szimos tudomanyos
munka jelent meg fotonok altal gerjesztett elektronok
mintaban lejatsz6d6 transzporttulajdonsagainak szi-
muladcidjara. Amint az elektronemisszid megtorténik,
az elektron kolcsonhat az erGs, kozel infravoros me-
z6vel, amely az elektron kilsé [ézertérben valo sziile-
tésétdl fliggben, azaz a kibocsatasi id6tol fliggden a
lézer polarizicids irdnyaba valtoztatja meg annak im-
pulzusmomentumat. A jelenlegi ,csikozodasi kisérle-
tek” azt mutatjak, hogy a fotoionizacioé soran kibocsa-
tott elektron kibocsatasi ideje fligg annak kotési ener-
mat tiszta klasszikus értelmezése alapjan szuletett, el-
hanyagolva az ionizalt célatom hatasat. Egy kombinalt
kvantummechanikai és klasszikus szimulaciéval meg-
mutathatd, hogy a késedelmes fotoemisszio jelentGs
része kozvetlentl kapcesolodik az elektron klasszikus
palyajanak tulajdonsagahoz, amikor azt egy kombinalt
Coulomb- és lézertérben hatarozzuk meg. Raadasul
ezen klasszikus hatiashoz kimutathat6 a degeneralt
allapotok kezdeti kvantumos allapotfiiggése, amelyet
— természetesen — nem lehet klasszikusan reprodukal-
ni. Ez akar az alapallapot-generalas egy mivi terméke
lehet (/-, m-figgd mikrokanonikus eloszlds), de akar a
kvantummechanika belsé tulajdonsdga is lehet.

E munkaban egy Gj pumpaszonda-kisérletet és an-
nak klasszikus alapokon nyugvo leirdsit mutatom be
[3]. A feliletekbdl kilépé fotoelektronok idsfelbonta-
sos vizsgilata lehetévé teszi, hogy fémekben a plaz-
mongerjesztéseket is azok valos idejében figyeljik
meg. Idéfelbontiasos fotoemisszid segitségével meg-
kilonboztethetjiik a ,belsd” (intrinsic) és ,kiilsd” (ext-
rinsic) plazmonkeltéseket, még akkor is, amikor kez-
deti energiaillapotaik degeneriltak. A 2. dbra az int-
rinsic és extrinsic plazmongerjesztések keletkezésé-
nek elvi vazlatat mutatja.

A felileten elnyelt foton energidja vagy teljes egé-
szében atadoédhat a szabadda valo fotoelektronnak,
novelve a spektrum intenzitasat a févonal
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2. abra. Az intrinsic és extrinsic plazmongerjesztések sematikus abrazolasa.

E=rhw, —-E

XUV bind
energidjanal, vagy egyidejileg gerjeszthet n szamu
,belsd”, intrinsic plazmont, amelyek a spektrumban az

E = hwxmv_ Ehmd

-nho,

energidknal jelennek meg. Ezt a folyamatot — amit
atomi fotoionizacioban figyeltek meg elGszor — erede-
tileg Lundquist (4] és a Penn (5] javasoltdk, mint egy
kondenzalt anyagban lejatsz6dd shake-up szatellit
folyamatot [6]. A plazmongerjesztés masik lehetséges
Gtja, ha az nem kozvetlentl keletkezik, hanem a f&vo-
nal gerjesztése utin ezen fotoelektron mintabeli vélet-
len mozgasa sordn fellépd rugalmatlan titk6zés termé-
ke. Ezt a keletkezési utat nevezzik ,kilsG” vagy ext-
rinsic plazmongerjesztésnek. Mivel a két folyamatban
keletkez6 elektronok energidja degeneralt, ezek meg-
kilonboztetése a standard fotoelektron-spektroszko-
piaban igen nehéz vagy lehetetlen.

A tovabbiakban olyan céltargyat valasszunk,
amelynek veszteségi spektruma igen jellegzetes, azaz
gyakorlatilag egy jol definidlhatd erds plazmonger-
jesztés legyen. Ilyen gerjesztést spektrummal példaul
a magnézium rendelkezik. Az intrinsic és extrinsic
folyamatok karakterisztikus tavolsdgktilonbsége azt
sugallja, hogy attomasodperces technikaval az intrin-
sic és extrinsic folyamatokat meg tudjuk kilonboztet-
ni. Az intrinsic gerjesztés esetében a karakterisztikus
hossz a belsé lyuk arnyékolt hossza, ami magnézium-
ban kozel 1,5 A. Extrinsic gerjesztés esetében a karak-
terisztikus hosszat a rugalmatlan titkozés szabad ut-
hossza adja, ami magnézium és néhanyszor 10 eV
energiinil kozel 5 A.

A pumpaszonda-kisérletet magnézium minta eseté-
ben Neppl és munkatarsai végezték el [7], amelynek
soran a Mg(0001) felileten a Mg(2p) vonalanak ger-
jesztését (pumpapulzus) 118 eV kozponti energidju,
linedrisan poldaros XUV foton szolgaltatta. A kisérleti
eredmények Osszegzése a 3. dbrdn lathatd. A 4,5 fs
hosszua, kozel infravords proba lézerimpulzus kolli-
nearis volt a pumpalé impulzussal. Megmérték a
Mg(2p) belsG héjardl gerjesztett fotoelektronok csiko-
z6dasi spektrumait, valamint e vonal szatellit vonalat,
ami egy plazmont gerjesztett. A magnézium 2p héja-
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csikozodasi eltolodas (rel. egys.)

A csikozodasi spektroszko-
pidban — szilaird mintik ese-
tén — az idGinformaci6 kinye-
résének kulcsa a behatolasi
mélység és a NIR felilet koze-
lében mutatott dielektromos
arnyékolas angstrom pontos-
sagl ismerete. Id6fliggs sutrd-
ségfunkcional-elmélet segitsé-
gével meghataroztuk a polari-

b)

EQp) =68 eV

EQp+pD =
=58eV

zaciostoltés-réteg  keletkezési
helyét. Azt kaptuk, hogy az
arnyékolt toltés a legfelsS
atomi rétegtdl 3,5 au tavolsag-
ra helyezkedik el. A NIR ar-
nyékolt tavolsiga pedig 2,5
au. Igy a fotonelnyelés telje-

intenzitds (rel. egys.)

sen arnyékolt a szondaimpul-
zustol. A NIR térnek csak
akkor van hatdsa a fotoelekt-
ronra, amikor az kilép a felt-
letbdl.

késleltetés (fs)

3. dabra.a) A Mg 2p fotoelektron cstcs- és plazmonveszteséget szenvedett szatellitvonal kisérletileg
megfigyelt csikozodasi spektrumai. b) Fotoelektron-spektrum. ¢) A csikozodasi nyomok relativ
eltoloddsa. A pontok és négyzetek a kisérleti adatok jelzik, mig a folytonos vonalak a legjobb
illesztések eredményei. A két vonal kdzotti eltérés — amit a kinagyitott rész mutat — 60£10 as [3].

nak kotési energidja kozel 50 eV, mig az egyszeres
plazmongerjesztés energidja kozel 10 eV. Igy a két
mérendd csics nomindlis energiaértéke 68 eV és 58
eV. A kirepild elektronok spektrumat a szondalézer-
impulzus modulalja. A modulacid nagysiagat a pum-
palo és a szondaimpulzus kozotti idSeltolodas hata-
rozza meg, ami impulzuseltoléddasban nyilvanul meg.
Az impulzuseltolodds nagysagat a

Ap(t) = A(TD)

osszefliggés adja. A(D) jeloli a lézerimpulzus vektor-
potencialjit, és T azt az id6pillanatot, amikor a foto-
elektron keletkezett és a szondalézer hatassal van ra.
A mért spektrumok elsé momentumat, mint az XUV-
NIR késleltetés fliggvényét elemezve (3.c dbra), a
Mg(2p) {6 fotoelektron és a plazmonveszteséget szen-
vedett févonal kozott a relativ csikozoddsi eltolodasra

At = 1[2p+ pll-1[2p] = 60£10 as

értéket kapunk.
Az intrinsic és extrinsic plazmongerjesztés keletke-
z&si aranyanak jellemzésére vezessik be az

L[2p + ipl]
LI2pl+ [[2p +ipl]

(D

mennyiséget, ahol L[2p+ipl] és L[2p] a kezdeti foto-
gerjesztés intenzitasat jeloli intrinsic plazmongerjesz-
téssel és anélkiil. Az o értékének meghatarozasat cél-
70 korabbi kisérleti és elméleti becslések nagyon szé-
les, 0% és 40% kozotti szorast mutatnak.
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A fotoelektron-kilépést a
késleltetés (fs)

haromlépéses modell segitsé-
gével szimulaltuk. A szimula-
cios lépések a kovetkezdk: 1)
elsédleges fotonelnyelSdés,
ami a célatom elektronjanak
szabadda valasat eredményezi, 2) a szabadda valt
elektron sztochasztikus mozgiasa a szilird mintdn be-
lil, amikor a rugalmas és rugalmatlan ttkozési folya-
matokat is figyelembe vesszik, 3) az elektron kilépé-
se a feliletbdl, ami egy diffrakcio jellegl szorast je-
lent a felilleti potencialon. Az elsGdleges fotoab-
szorpcios esemény helyét a legfelsS 15 rétegbdl vé-
letlenszerden valasztottuk. A keletkezett elektron
mintan belili véletlen mozgasa sordn egy extrinsic
plazmont (epl) gerjeszthet. Ezen elektron véletlen
mozgisa sordn kiléphet a feltletbsl és ugyanolyan
energiaallapotban taldljuk, mint azt az elektront, ami
a fotonelnyel&déssel egy idGben egy intrinsic plaz-
mont is gerjesztett. Bar a spektralis informaciobol
igen nehéz megkilonboztetni a két folyamatbol ke-
letkezett elektronokat (4.a dbra), a két keletkezési
csatorna kulonbozd  atlagos transzporthosszakkal
rendelkezik és igy kulonbozs idSkésleltetéssel is az
XUV pulzushoz képest.

Tegylink egy gyors becslést a csikozodasi idGelto-
lédasra! Ennek érdekében tekintsiink el a rugalmatlan
szabad uthossz energiafiiggésétdl és tegytik fel, hogy
a rugalmatlan utkozés kovetkeztében mindig egy
plazmon keletkezik, azaz hanyagoljuk el minden mas
rugalmatlan csatorna jarulékat. Sztochasztikus titkozé-
sekben az atlagos ltkozési hossz — amin beltl még
nem kovetkezik be rugalmatlan titk6zés — pontosan a
A tugalmatlan szabad athossz. Ennek értelmében az
atlagos elektronrepiilési tavolsig a mintan belul, ami-
kor az elektron egyetlen rugalmatlan ttkozést szen-
ved, éppen 2,,,. Kovetkezésképpen — feltételezve,
hogy csak extrinsic plazmon keletkezett (o0 = 0) — a
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4. abra. a) Energiaspektrum o = 0,05 esetében. b) Az atlagos kiszo-
kési id6 eloszlasa az intrinsic (piros vonal) és az extrinsic (kék vo-
nal) plazmonkeltési folyamatra [3].

févonal és az extrinsicplazmon-keltéssel egybekotott
vonal kozotti varhato idéeltolodast a

A,
At = 2 < 65 as
v

osszefliggés segitségével kozelithetjik.

A masik hataresetben, amikor o kozel 1, az elektron-
bolyongasbol szarmaztathatd idSkésleltetés eltinik, és
a megmaradd iddkeésleltetés az Eisenbud-Wigner—
Smith (EWS) idSkésleltetéssel lesz egyenld [8]. Ab-initio
szamitasokkal megmutathat6, hogy ez az idGkésleltetés
csak néhany as. Ez az egyszerd becslés igen jo egyezés-
ben van a kisérleti megfigyeléssel (3. dbra).

A szimulalt atlagos kiszokési id§ eloszlasa (4.
abra) megerGsiti ezt az egyszerd analitikai becslést,
nevezetesen azok az elektronok, amelyek palyajuk
soran egy extrinsic plazmont gerjesztenek, At késlel-
tetéssel lépnek ki a feliletbsl azokhoz az elektronok-
hoz képest, amelyek a keletkezéstkkel egy idében
vesztenek el egy plazmonnyi energiat (intrinsic plaz-
mon) és a palyajuk sordn tovabbi rugalmatlan ttko-
zést nem szenvednek. A At = 1[2p+ pll-1[2p] csiko-
z0dasi késleltetés — mint az E[2p+ pl] elektronok atla-
gos késleltetése — a kovetkezs Osszefliggés segitségé-
vel fejezhetd ki:

TulRp+ipll vt IR2p+epll ()
112 p + pl] ’

t2p+pll =

344

ahol 112 p+ipl] és I[2p+ epl] a 3.a dbra szerinti parcia-
lis energiaveszteségek intenzitisai. A parcialis intenzi-
tasokat direkt is szdrmaztathatjuk a plazmonvesztesé-
get szenvedett elektronspektrumbaol:

= ][Zp] — ][Zp] 3
IRp+pll  IRp+epll +112p+ipl]

A kisérletekbdl meghatarozott R és T, értékek segitsé-
gével meghatirozhat6 az o és az effektiv inelasztikus
szabad Gthossz. R értékének meghatarozasat igen érzé-
kenyen befolyasolja, hogy a hatteret miként vonjuk le a
spektrumbol. Ha a Shirley-tipusa hatteret alkalmazzuk
[9], akkor R= 3 kapunk. Ha azt feltételezziik, hogy a f6-
vonal hattérmentes és csak a plazmonveszteséget szen-
vedett csucsot torzitjak a keletkezd masodlagos elekt-
ronok, akkor R értéke 3,5-re n6. R megengedett érté-
keinek ezen korlatozasa az o megengedett értékeire
0,05 £ o < 0,15 korlatot szab, ami szintén ¢sszhangban
van a csikozodasi At, = 60+10 attomdsodperccel (5. dab-
ra). Az elméleti T, érték, mint az oo paraméter fliggve-
nye jO egyezést mutat a kisérleti T, = 60 as-mal, amikor
o = 0,05 és a szimuldcio soran tombi rugalmatlan sza-
bad Gthosszat hasznilunk (5. dbra als6 piros vonala).
Azonban a feliilet kozelében a tombi rugalmatlan Gt-
hosszhoz képest — valoszintleg — nagyobb uthosszak
szerepelhetnek. A felsG piros gorbe esetében 1 A-mel
megnoveltik a rugalmatlan szabad Gthosszat, ami a
tombi értékhez képest kortlbelil 20%-os novekedést
jelent. A kisérleti és elméleti eredmények (AT, o) sikon
torténd Osszehasonlitisa lehetGséget biztosit arra, hogy
igen pontosan és egyidejlileg meghatarozzuk az intrin-
sic plazmongerjesztés arinyat (o = 0,140,05) és a rugal-
matlan szabad Gthosszat (A, = 5,5+0,5 A).

inel —

Osszefoglals

Jelen munkdban egy Gj pumpaszonda-kisérletet és
annak klasszikus alapokon nyugvo leirdsat mutattam
be. Az idéfelbontasos fotoemisszid lehetévé teszi,

5. abra. A Mg 2p héja fotoemisszios vonaldnak kisérleti és elméleti
osszehasonlitdsa, amikor az — a feliilethdl torténd kilépése elstt —
vagy intrinsic, vagy extrinsic plazmont is gerjesztett [3].

100
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hogy megkiilonboztesstik a kiilsé és belsé plazmon-
keltéseket még akkor is, amikor az energiadllapotok
degeneriltak. Egyszerd szabadelektronfém esetében
megadtam a kiils§ és belsé plazmongerjesztések ara-
nyat. Megmutattam, hogy a modszer hatékonyan al-
kalmazhato karakterisztikus transzportiathosszak pon-
tos meghatarozasara is. A bemutatott modszer azzal
kecsegtet, hogy sokkal bonyolultabb és erésen korre-
lalt rendszerek sokelektronos vilaszfliggvényét tesz-
teljik fotoemisszioban.

Ezen kutatisok nem csak a fizikai alaptudominy
bévitéséhez jarulnak hozza, de belathatatlan tavlato-
kat nyithatnak az alkalmazas teriletén is. A szegedi
ELI az anyagtudomany, az orvostudomany/radiobio-
logia és szamos alkalmazott kutatasi tertletre jelent&s
hatassal lesz. Az attotudomany Gj technologiak kifej-
lesztését is igéri a kozeli jovében, hiszen a végss cél
az, hogy ne csak megfigyeljik, hanem ellendrizziik és
befolyasoljuk is az ultragyors mozgasokat. Az attoma-
sodperc és a nanométeres lépték 6tvozése Gj felfede-
zéseket igér.
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A

A MAGAS FELHARMONIKUSOK KELTESENEK

KVANTUMOPTIKAI LEIRASA

A nemlinedris rendszerek k6zos tulajdonsaga, hogy erds,
periodikus gerjesztés hatdsara a dinamika joval Osszetet-
tebb az egyszerl harmonikus oszcillacional. Ez frekven-
ciaképben azt jelenti, hogy a rendszert jellemzé fizikai
mennyiségek spektrumiban a v gerjeszté frekvencia
mellett mds komponensek is hangsulyosak. Jellemz&en v
egész szdmu tobbszorosei, a felharmonikusok jelennek
meg. Optikai gerjesztés esetén a masodharmonikus-kel-
tés mar évtizedek oOta a lézeres technologia egyik jol
kidolgozott, alapveté modszere. A magasabb rendd har-
monikusok megjelenése azonban nagyon alacsony ha-
tasfoku folyamat, igy kisérleti megfigyelésiket [1-3] a
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gerjeszts lézerforrdsok paramétereinek (elsGsorban in-
tenzitisanak) fejlédése kellett, hogy megel&zze.

Az optikai magasfelharmonikus-keltés (high-order
harmonic generation, HHG) folyamata a fény-anyag
kolesonhatias nagy intenzitdsi tartomanyanak elvi
jelentGségl vizsgalata mellett azért is fontos, mert a
gerjesztés hatdsara az anyagbol kilépSd masodlagos
sugarzas (ami tulajdonképpen a felharmonikusok
szuperpozicidja) kilonleges tulajdonsagokkal rendel-
kezik. Ha az egyes frekvenciakhoz tartoz6 oszcilla-
ciok fazisa nem véletlenszerl, akkor a masodlagos
sugarzas a gerjesztés rezgésidejénél lényegesen rovi-
debb impulzusokat is tartalmaz [4,5]. Kozeli infravo-
r0s bejovs lézernyalab esetén ez az attoszekundum
nagysagrendjébe esé masodlagos impulzust vagy im-
pulzussorozatot jelent. Ilyen rovid elektromagneses
impulzusok példaul atomi rendszerek dinamikajanak
korabban elérhetetlen pontossiga feltérképezésére
alkalmasak. A szegedi ELI-ALPS elsédleges 1ézernya-
labjai a HHG-n alapul6 technologia segitségével atto-
szekundumos impulzusokat is létre fognak hozni.

A magas felharmonikusokat kelts intenziv 1ézerterek
tipikus téreréssége a GV/m nagysagrendd. Ezen tartoma-
nyon — a szokasos 0kolszabaly értelmében — a gerjeszté
impulzust elegendd klasszikusan leirnunk, azaz kvanta-
las nélkil, pusztan id6fliggd kiilsé mezdként kezelniink.
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