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Attosekundpulser
av ljus: historisk
bakgrund

Min forskarutbildning, i Frankrike i borjan av 80 talet, handlade
om studier av atomer som utsitts for ett starkt laserfalt. En natur-
lig férlangning av detta arbete var att detektera fluorescensen hos
exciterade atomer eller joner. I slutet av 80-talet, vid Commissariat
a 'Energie Atomique et aux Energies Alternatives, Saclay, Frank-
rike, forberedde vi ett experiment for att observera denna fluore-
scens. Vi sdg inte mycket fluorescensljus, men i stillet hoga Gverto-
ner av laserljuset. Figur 1 visar ett av de forsta spektra som erholls
i argongas. Topparna motsvarar 6vertoner av udda ordning, med
en frekvens lika med en udda multipel av laserfrekvensen, fran den
13:e till den 31:a. Overtonsstralningen emitterades i en smal kon
riktad rakt framt, i laserriktningen. Aven 6vertoner fran tredje till
11:e ordningen emitterades, 4ven om de inte syns i figur 1.

Intensitetsférdelningen av dessa hoga Gvertoner visade ett ty-
piskt beteende, till att borja med gradvis avtagande for de fors-
ta ordningarna, f6ljt av en platd dér alla 6vertoner har ungefiar
samma intensitet, upp till en grins vid den 31:a ordningen. Att
sa manga hoga overtoner hade jamforbara intensiteter var ovintat
och samtidigt spinnande. Overtonerna befann sig i det extrema
ultravioletta omradet av det elektromagnetiska spektret, med fo-
tonenergier pa flera tiotals elektronvolt.

Fenomenen liknar 6vertoner som produceras av vissa musik-
instrument, till exempel en fiol. I béda fallen har vi en stark vixel-
verkan, mellan en strike och en string, eller mellan ett laserfilt och
atomer, vilket resulterar i manga 6vertoner. I det ena fallet talar vi
naturligtvis om ljudvagor, i det andra om ljusvégor.

Tva villkor krévs for generering av hoga Gvertoner: de flesta
atomer i provet méste generera dessa Gvertoner och for varje over-
tonsfrekvens maste ljuset som genereras av olika atomer i mediet
adderas i fas. Detta kallas fasmatchning.
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Figur 1: Experimentellt Gvertonsspektrum erhdllet i argongas. Varje topp
motsvarar en Overton. Siffran n anger att frekvensen dr lika med n gdanger
laserfrekvensen. Endast udda ordningar observeras, vilket beror pa viix-
elverkans symmetri (med tillstind fran LHuillier Rev. Mod. Phys. 96,
030503 [2024]).

I borjan av 1990-talet gjordes framsteg inom teknologin for
hogeftektslasrar. Sa kallad Chirped Pulse Amplification uppticktes
och implementerades, och ett nytt lasermaterial, titandopad safir,
uppfanns. Vid Lunds universitet investerade Sune Svanberg, An-
ders Persson och Claes-G6ran Wahlstrom i denna nya teknik och
lat bygga ett unikt forstirkt titansafirlasersystem, med korta laser-
pulser, hog toppeffekt och hog repetitionsfrekvens.

Parallellt med dessa framsteg inom laserteknik, byggdes de-
dikerade instrument for att studera Gvertonsgenerering. Tillsam-
mans med mina tvé forsta doktorander blev jag inbjuden att till-
sammans med lundaforskarna utféra unika experiment med den
nya lasern i Lund. Kombinationen av en hog repetitionsfrekvens
och ett dedikerat instrument gjorde det maijligt for oss att studera
generering av hoga Gvertoner pa ett helt nytt satt. Ett par r senare
atervinde jag till Lunds universitet, forst for en trearig lektorstjanst
och sedan, fran 1997, som professor.

I borjan av 90 talet stilldes fragan om de olika 6vertonerna
var tidsmiéssigt synkroniserade, det vill siga faslasta. Detta skul-
le ndmligen i tidsdominen kunna leda till tdg av extremt korta
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ljuspulser, s.k. attosekundspulser. Faslasning betyder att toppar av
de olika harmoniska vagorna sammanfaller vid vissa tidpunkter
(se figur 2). Om Overtonerna r faslasta, interfererar de konstruk-
tivt varje halv laserperiod, vilket leder till emission av ett tig av
ljuspulser, med en varaktighet av storleksordningen 100 as (atto-
sekunder), dvs. 10716 s. Ju fler faslasta Gvertoner, desto kortare

pulser.
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Figur 2: Illustration av faslisning mellan overtoner, vilket leder till ett
tdg av korta ljuspulser. Vagorna motsvarar évertonerna 17, 19 och 21. Vi
antar att de dr fasldsta, det vill sdga att deras maxima sammanfaller vid
en viss tidpunkt. Efter en halv laserperiod sammanfaller minima, och efter
ytterligare en halv laserperiod sammanfaller maxima dterigen. Nir vdigor-
na adderas och interfererar uppstdr en serie korta ljuspulser.

For att skapa en ljuspuls med en pulslidngd kortare én en fem-
tosekund krivs dels en frekvens i det ultravioletta, eller extrema
ultravioletta omréadet, och dels att bandbredden ar stor (pulsen
maste innehélla manga olika frekvenser). Ljuset som genereras i
samverkan mellan atomer och ett starkt laserfélt har har bada des-
sa egenskaper. Detta gav oss idén att undersoka frégan om faslas-
ningen av de hdga 6vertonerna, samt att hitta metoder fér mitning
av korta attosekundsljuspulser.

1993 gjordes ett genombrott i den teoretiska forstaelsen av
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overtonsgenerering, som kallas for trestegsmodellen och som il-
lustreras i figur 3. I ett intensivt laserfilt 4r den atoméra poten-
tialen kraftigt skjuvad och vid en viss tidpunkt kan en elektron i
grundtillstandet tunnla genom potentialbarridren som bildas pa
ena sidan. Den frigjorda elektronen drivs bort tills det elektriska
laserfiltet byter tecken. Elektronen drivs da tillbaka mot atomKkér-
nan, och det finns en viss sannolikhet f6r rekombination tillbaka
till grundtillstdndet. Lings sin bana far elektronen kinetisk ener-
gi, och vid rekombination emitteras 6verskottsenergin i form av
en foton med hog energi, dvs. med kort vaglingd. Med tanke pa
alla mojliga elektronbanor skapas ett (elektron-)vagpaket och dar-
med en ljuspuls med flera frekvenser och kort varaktighet — hog
frekvens och stor bandbredd. Denna process ar helt koherent och
upprepas varje halv laserperiod. Det leder till ett tig av korta pul-
ser i tid, och ett spektrum av hoga Gvertoner i frekvens.
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Figur 3: Illustration av trestegsmodellen som forklarar emissionen av
attosekundpulser. Pd grund av den starka ljus-materiavixelverkan defor-
meras den atomdra potentialen sd att en elektron kan tunnla genom den.
Diirefter drivs elektronen av laserfdltet och dtervinder med hig kinetisk
energi. Nir elektronen faller tillbaka till grundtillstandet frigors energin i
form av en attosekundpuls (med tillstind fran LHuillier Rev. Mod. Phys.
96, 030503 [2024]).

Efter mer 4n ett decennium av forskning, lyckades mina tva
kollegor, som delade Nobelpriset med mig, mita attosekundpul-
ser. Pierre Agostini och medarbetare mitte attosekundpulser i ett
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pulstag (se figur 2), medan Ferenc Krausz och medarbetare gene-
rerade och mitte langden av en isolerad attosekundpuls. Dirmed
Oppnades dorren pé allvar mot attosekundfysik — vetenskap dar
dynamiken hos atomer och molekyler studeras med hjilp av dessa
extremt korta pulser.

Ett av de enklaste exemplen pa elektron-dynamik ar fotojoni-
sering, dar en elektron frigors fran en atom efter absorption av en
foton med hog energi. Tack vare attosekundpulser kan vi nu mita
hur lang tid det tar for en elektron att utbreda sig i materialet el-
ler i atompotentialen. Figur 4 visar en Wignerfordelning, dvs. en
tids-frekvensrepresentation, av fotojonisation av helium, nira ett
dubbelt exciterat tillstand (2s2p). Bilden visar att helium joniseras
forst via en direkt process, och sist via excitation av det exciterade
tillstindet som sedan sjélvjoniseras. I mitten ser vi forekomsten av
starka kvantmekaniska interferenser.
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Figur 4: Tidsforlopp for fotojonisation av helium nira ett dubbelt exci-
terat tillstand, baserat pa experimentella mdtningar. Vid korta tider sker
fotojonisationen frimst genom direktjonisation. Ddrefter interfererar tvd
olika vigar: direktjonisation och jonisation via det exciterade tillstindet.
Vid ldngre tider dominerar fotojonisationen genom fotoexcitation foljt av
sjdlvjonisation (fran Eur. Phys. ]. D 76, 112 [2022], CC-BY 4.0).

Ett annat exempel handlar om tillimpningar av hoga 6ver-
toner for avbildning. Moderna litografitekniker inom halvledarin-
dustrin, baseras pé belysning vid 13,5 nm med strukturdimensio-
ner mindre dn 10 nm. De kompletteras av avancerade mit- och di-
agnostiktekniker for att fortlopande kontrollera resultatet. Dessa
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tekniker behover stralningskéllor med hog ljusstyrka, hog rumslig
koherens, stor bandbredd och en central viglingd i XUV-omradet.
Hoga overtoner, som diskuterats ovan, har samtidigt alla dessa
egenskaper. De har dirfor borjat anvindas for avancerad diagnostik
inom halvledarindustrin.

Avslutningsvis vill jag tacka alla mina kollegor som deltagit i
den hir forskningen. <>
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