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HUR KAN TIDER FOR JONISATION AV ATOMER STUDERAS?

Extremtikorta Iaserpul"ser 6p*r5t"\a\r mgjligheter att,,
studera’extremt snabba fenomen Daen atom \
exciteras, emmse&as talar man i allmanhet

omﬁllstanden ‘innan'jonisationen’, ‘och ‘efter joni-

sationen”. Jan Marcus Dahlstrom och Eva Lindroth
berattar har om hur vi nu kan studera vad som
egentligen forsiggar under pagaende jonisation.
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anslutning till experiment.
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hur elektrondynamik kan
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Bilden: Da ljus med hog energi
tréiffar en atom kan en eller flera
elektroner slungas ut med olika
energier, precis som spelkulor
som kastas ivig med olika
hastigheter.
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Hur kan tider
for jonisation av
atomer studeras?

— Mt aldrig ndgot annat dn frekvenser!

Enligt Theodor W. Hénsch var detta en uppmaning som Arthur
Schawlow gav sina studenter vid Stanford University. Tanken &r
god av flera anledningar. For det forsta dr det mojligt att enkelt rak-
na svangningar for en signal 6ver en viss tid och darfor dr det moj-
ligt att utfora systematiska frekvensmitningar. Sedan upptickten
av frekvenskammen, som gav Hansch Nobelpriset i fysik 2005, har
var formaga att méta frekvenser okat ytterligare med hjilp av kor-
ta laserpulser, vilket i sin tur gjort det majligt att skapa dn mer
stabila atomklockor. For det andra har frekvensmétningar ocksé
fundamentala fordelar. Att méta en frekvens fran ett kvantmeka-
niskt system, till exempel fran en atom eller en molekyl, innebér att
man miter skillnaden i energi mellan tva kvanttillstind. Energi 4r
en observabel inom kvantmekaniken, eftersom dess virde fas som
egenvirde till systemets Hamiltonoperator. Aven om det inte finns
négon absolut energiskala, I, s& kan energiskillnader bestimmas
och relateras till frekvenser enligt:

AE = hf (1)

dér Plancks konstant, h = 27h, anger 6vergangen mellan klassisk
och kvantmekanisk fysik. Det &r naturligt att fraga sig om och hur
det kan vara mojligt att utfora noggranna mitningar av kvantme-
kaniska system péd andra sitt som inte relaterar till energiskillna-
der. En fragestillning som utgor sjdlva grunden for var artikel och
forskning som bedrivs inom dmnet attosekundsfysik.
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System utan valdefinierade energier

Hur kan man studera kvantmekaniska system som saknar vildefi-
nierade energier? Exciterade kvantmekaniska tillstand, till exem-
pel en atom i ett Rydbergstillstdnd, kan existera en viss tid innan
den atergar till grundtillstandet eller sonderfaller. Inversen av livs-
tiden ger en naturlig bredd f6r den kvantmekaniska 6vergangen
och dess frigjorda energi. Ofta dr denna bredd mycket mindre 4n
energin for 6vergangen och dé dr traditionell spektroskopi och fre-
kvensmétningar bra. Om den inversa livstiden istdllet dr storre dn
energin for 6vergingen, eller storre é4n skillnaden i energi mellan
olika exciterade tillstind, behovs andra matmetoder for att erhélla
mer information. Vid partikelkollisioner passerar partiklarna fort
forbi varandra. Da anvinds tvdrsnitt for att beskriva sannolikhe-
ten for spridning som funktion av de ingdende och utgaende par-
tiklarnas rorelsemangder. Teorin bygger pa Fermis gyllene regel
for kvantovergangar och ger dérfor information om reaktioner-
nas slutgiltiga produkter, men inte vad som hinder under tiden
partiklarna, till exempel tvé elektroner, mots i kollisionen. P4 det-
ta sdtt dr tvdrsnittsmitningar av kollisioner som att fa data dragen
ur en svart lada.

— Ar det majligt att utfora métningar av kvantmekanis-

ka reaktioner pd samma tidsskala som partiklarnas egen

rorelse?
Denna fraga borjade undersokas efter upptickten av attosekunds-
pulser i borjan av 2000-talet. En attosekundspuls, eller attopuls,
ar en elektromagnetisk puls kortare dn en femtosekund (1fs =
10715 5). Fysikaliskt innebir detta att dess tidsutstrickning ar kor-
tare dn svangningstiden for synligt ljus — som exempel har gront
ljus perioden 1,8 fs. Tidsskalan for en elektrons rérelse dr inte enty-
dig, eftersom den beror pa elektronens egen rérelsemangd och det
omgivande systemet. Inom attofysiken syftar denna terminologi
pé rorelsen for en elektron bunden i en viteatom. En enkel klassisk
berikning visar att det tar 152 as (1 as = 107'® s) for elektronen
att firdas ett varv runt kdrnan pa en cirkuldr bana vid Bohrradi-
en (lag = 5,29 x 10~ m). Det kvantmekaniska medelvirdet,
eller forvintansvirdet, av rorelseméangden ar noll for viteatomens
elektron i dess grundtillstand, men det betyder inte att den inte har
rorelseenergi (enligt virialsatsen). Senare i denna artikel kommer
vi att diskutera hur elektronrérelse kan definieras som vagpaket,
och hur dessa kan fordrdjas i tiden, enligt kvantmekaniken.

82 SVENSKA FYSIKERSAMFUNDET - KOSMOS 2025



JAN MARCUS DAHLSTROM OCH EVA LINDROTH

Attopulser har flera unika egenskaper och skapas vid over-
tonsgenerering da atomer utsitts for intensivt laserljus vid synlig
eller infrarod véagldngd. Periodtiden for svingningarna i attopul-
sen maste vara kortare dn attopulsen sjdlv. Om detta inte vore fal-
let skulle attopulsen genast absorberas via acceleration av partiklar
i omgivningen. Detta medfor att attopulser endast kan innehélla
ljus med kort vaglangd, som extremt ultraviolett eller rontgenstral-
ning.

Aven om dvertonsgenerering uppticktes experimentellt av An-
ne LHuillier i slutet av 1980-talet, var det da inte alls sjalvklart att
dessa overtoner kunde skapa korta attopulser. Det var en forskar-
grupp ledd av Pierre Agostini som 2001 var forst med att detektera
tidsstrukturen hos attopulser. Deras mitmetod kallas RABBITT
och dr paradoxalt nog en mitmetod som ér definierad i energido-
ménen. Principen bygger pé fotoelektroninterferens, som 4stad-
koms genom att lata elektroner absorbera eller emittera laserfoto-
ner samtidigt som de frigdrs genom fotojonisering med 6vertoner-
na. Det handlar om icke-linjira vixelverkningar mellan ljus och
materia och deras kvantmekaniska interferensfenomen. Akrony-
men RABBITT star for “Reconstruction of Attosecond Beating By
Two-Photon Transitions”, det vill siga ett aterskapande av attopul-
sernas faser genom studier av interferensmonster fran olika fotoe-
lektronovergangar. Informationen om attopulsernas tidsstruktur
finns mellan 6vertonerna i de sa kallade sidbanden, se figur 1.

Matning av attosekundspulser och dess tolknigar
RABBITT-métningarna visade att stralningen fran Gvertonsgene-
rering var koherent och att den inneholl attopulser som var cirka
250 as langa. Pulserna var dock inte isolerade, utan kom istdllet i
"tag” med flera attopulser. Pulstagen inneh6ll ofta mer dn 10 at-
topulser, eftersom de laserfalt som anvindes vid 6vertonsgenere-
ring bestod av pulser langre 4n 10 fs (laserfaltet ar cirka 5 perioder
langt och det sker tvé genereringar per period). En naturlig fraga
som uppkommer vid RABBITT-mitningar 4r om dessa attotdg”
medfor nackdelar vid studier av tidupplosta kvantmekaniska re-
aktioner?

Kompletterande experimentella mitningar fran en annan
forskargrupp, ledd av Ferenc Krausz, visade snart att det gick att
isolera enstaka attopulser. Detta genombrott uppnaddes med dn-
nu kortare laserpulser och genom att anvinda spektrala hogpass-
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Attopulstédg —»

A
Lm.tq\/ \/OT \/

Ovre sidband

Overton #3

Sidband #2 med RABBITT signal
Overton #2

Sidband #1 med RABBIT signal

Fotoelektronenergi [eV]

Overton #1

Undre sidband

Tidsférdréjning [fs]

Figur 1: Mitmetoden RABBITT utnyttjar fotoelektroninterferens for att
bestimma overtonernas faser. I detta exempel anvinds tre Gvertoner som
genererar tre fotoelektronenergier (se overton 1, 2 och 3). Svaga sidband
skapas genom att fotoelektronen absorberar eller emitterar en laserfoton.
De sidband som ligger mellan tva évertoner (se sidband 1 och 2) oscillerar
over fordréjningen mellan dvertonerna och laserfiltet (v-axeln). Denna
sviingning ger information om attopulsernas tidsstruktur (se vita prickar
med sifforna 1 och 2 som anger tid for de tva olika sidbanden). Det sid-
band som ligger Gver eller under overtonerna uppvisar inga svingningar
eftersom det bara finns en kvantvig genom absorption eller emission av en
laserfoton. Signalen i RABBITT uppstdr alltsa genom ett kvantmekaniskt
interferensfenomen dir elektronen kan ta tvd olika vigar till ett givet sid-
band [datan i figuren dr genererad med hjdlp av s.k. Keldysh-Faisal-Reiss
(KFR) teori].

filter. Till skillnad fran Agostini anvinde Krausz en typ av mit-
metod som kallas en attosekundsspridningskamera. Den grundlag-
gande idén bakom spridningskameran dr mycket intuitiv och kan
enkelt forstas med Newtons kraftlagar,

te

Av = vte)—v(t;) = /F(t)dt - /qE(t)dt @

t;

dar Awv dr hastighetsindringen orsakad av kraften F'(¢). For en
partikel med laddning ¢ 4r kraften proportionell mot laserfiltets
svangande elektriska filt F(t). Hastigheten beror pa elektronens
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exakta jonisationstid, t;, vilken bestdms av attopulsens synkroni-
sering av laserfiltets svingningar, E(¢). I detta fall beskrivs in-
te spridningen av elektronen med absorption av fotoner (som i
RABBITT), utan istillet av den tidsuppldsta kraften fran laserfil-
tet. Typisk data fran en attosekundsspridningskamera ges i figur 2.
Tolkningen av denna typ av experiment som en direkt métning av
“jonisationstider”, 6ppnade upp forskningsfaltet for vidare studier
av tider for kvantmekaniska reaktioner.!

Fotoelektronenergi [eV]

—4 -2 0 2 4
Tidsfordréjning [fs]

Figur 2: Attosekundsspridningskameror utnyttjar att fotoelektroner, som
skapas vid jonisation av atomer med en attopuls, kan drivas av ett laser-
falt med det svingande elektriska filtet E(t). Detta innebdr att laserfiltets
oscillationer kan mdtas med hjdlp av attopulser. Attopulsens egen tidsprofil
kan ocksa dterskapas genom mer avancerad analys av spektrogrammet, en
metod som gar under namnet FROG-CRAB (Frequency Resolved Optical
Gating Complete Reconstruction of Attosecond Beating) [datan i figuren
dr genererad med hjilp av Keldysh-Faisal-Reiss (KFR) teori].

Det forsta stora genombrottet med spridningskameran var
nér isolerade attopulser kunde anvindas for att direkt mita det

! Detta foljer ur Keldysh-Faisal-Reiss (KFR) teori, dir viixelverkningar mellan
elektron och jon ej inkluderas. Elektronen anses dd vara fri efter jonisation av
atomen via attopulsen och drivs endast vidare av det starka laserfiltet.
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elektriska faltet frdn en laserpuls, se figur 2.2 Det finns nu ménga
olika idéer kring hur attopulser kan genereras, manipuleras och
mitas, och detta har banat vdgen for fragor om hur dessa pul-
ser skulle kunna anvindas for att utféra nya typer av precisions-
métningar av kvantsystem. Bland visiondrerna fanns Ahmed M.
Zewail, femtokemins fader, som diskuterade deras tillimpningar,
bland annat i sin Nobelforeldsning fran 2000, langt fore attofysi-
kens verkliga genombrott.

Faser for kvantmekaniska évergangar

Sannolikheten f6r en Gvergang ges, enligt Fermis gyllene regel, av
kvadraten av absolutbeloppet for matriselementet for Gvergang-
en, Pr; |Mﬁ|2. Matriselementet &r ett komplext tal som beskri-
ver den kvantmekaniska 6vergangen fran ursprungstillstandet i
till det slutgiltiga tillstindet f. Sannolikheten for 6vergangen beror
inte pA matriselementets fas. Aven om vigfunktionens absoluta fas
inte kan matas kan utfall av experiment péverkas och kontrolleras
av olika relativa faser, d& partikeln tar olika vdgar och interfere-
rar likt en vag.’ Vid RABBITT-mitningar kan elektroner ta olika
vigar till samma sluttillstand och interferensfenomen uppstér. En
bra analogi, som inte involverar icke-linjara ljus-materiedvergang-
ar, dr Youngs dubbelspalt for ljus,

P = |a+b|*> = |a*+ |b°+ 2|a||b| cos Ap | 3)

dér Jjuset tar tva olika vagar och beskrivas med de komplexa talen
@ och b. Fasskillnaden mellan b och a kallas A¢ och ger upphov till
fysikaliska interferenseffekter, si som konstruktiv eller destruktiv
interferens. Det ir relativa fasskillnader som ar viktiga for resultat
av fysikaliska matningar. Det ir tillatet att fritt vdlja den absoluta
fasen pa vagfunktionen f6r det kvantmekaniska systemet, men alla
kvantmekaniska "védgar” (komplexa amplituder) maste summeras
innan kvadreringen, enligt Borns regel inom kvantmekaniken.

Fotojonisation och spektroskopi

Inom attofysiken studeras ofta fotojonisation, eftersom fria elektro-
ner kan manipuleras med hjilp av laserfilt dd de limnar jonerna.

2Mer precis dr det integralen av det elektriska filtet som miits, enligt ekva-

tion (2), vilket ofta bendmns som dess vektorpotential: A(t) = — ftE(t') dt’.
3Se till exempel Feynmans vigintegralformulering av kvantmekaniken.
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Om jonens tillstand, eller elektronens riktning, ej upploses i expe-
rimentet adderas alla dessa mojligheter inkoherent (de komplexa
amplituderna kvadreras fore addition).

I traditionell fotoelektronspektroskopi absorberas en foton,
v, och en fotoelektron, e, genereras enligt:

A+y = AT +e
dér energiprincipen medfor att
Ef - Ei = hf )

enligt den elektriska dipolapproximationen (d& rorelseméngden
for en fotonen kan anses forsumbar). I detta fall representerar ned-
sankt ”i” atomens grundtillstdind och nedsidnkt 'f” ett kombine-
rat sluttillstind for fotoelektronens kontinuum och jonens inter-
na tillstdnd. Till skillnad fran energidvergdngarna mellan diskre-
ta tillstdnd, se ekvation (1), 4r fotoelektronen fri och Ef linjirt
beroende av filtets frekvens, f. Fotoelektronspektroskopi hand-
lar i grunden om att méta elektronens kinetiska energi med hog
noggrannhet, vilket kan ge information om atomens bindningse-
nergier. Utnyttjandet av energiprincipen kriver att frekvensen pa
det elektromagnetiska filtet, f, ar vilbestimd pa forhand. Ovriga
frihetsgrader, sa som fotoelektronens rérelsemangdsmoment, dr
ocksa avgorande for en kvantitativ beskrivning av fotojonisation,
men detta diskuteras ej vidare i denna text.

Matning av tider for fotojonisation

De tvd kvantvdgarna till sidbanden som férekommer i Agostinis
RABBITT-experiment &r absorption eller emission av en laserfo-
ton fran tva olika udda 6vertoner: (2n—1) och (2n+1). Energi-
principen ger da en gemensam sidbandsenergi,

Ee—Ei = (@n=Dhf thi = @n+1)hf —hf = 2nhf

absorption emission

Elektronen kan antingen absorbera en udda 6verton med ldgre
fotonenergi och sedan absorbera en laserfoton, eller forst absor-
bera en mer energetisk udda 6verton och dérefter emittera en
laserfoton. Dessa tva végar till samma sluttillstdnd resulterar i ett
interferensfenomen, likt Youngs dubbelspalt. Olika sidband kan
uppvisa olika fordrojningar vilket antyder att de olika 6vertonerna
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kommer med ett individuellt "kvitter” (eng: chirp).* Denna modu-
lation kan observeras genom att medvetet kontrollera laserfiltets
oscillationer med fasen ¢ = wr, dir 7 dr motsvarande tidsfor-
drojning av laserféltet. I experiment med laserpulser dr detta (nés-
tan) ekvivalent med att fordroja hela laserpulsen med en skjutbar
spegel eller annat optiskt element som genererar en kontrollerbar
vigliangd for ljuset som dndras mindre 4n en synlig vaglingd (se
faktaruta 1).

Faktaruta 1

Modulation av sidbanden i RABBITT ger information om spektrala
fasskillnader mellan tv4 intilliggande udda 6vertoner, A¢ = ¢op1 —
¢an—1. Denna fasskillad ar relaterad till en "gruppférdréjning” (eng.
group delay, GD) som anger attopulsens ankomsttid,

_d¢ A¢
do 2w
dér det sista ledet dr den finita differensapproximationen for atto-
pulstaget, och dar vinkelfrekvensen definieras som w =27 f. Grupp-
hastighet diskuteras vidare i ndsta avsnitt. Vi kan sedan anvanda Eu-
lers formel for att enkelt se de olika inducerade fasindringarna for
emission- och absorptionsprocesserna for ett tidsfordrojt laserfilt,

E . .
Ew(t) —_ EO cos(wt—l—cp) _ 70 e+1(wt+<p)_|_efl(wt+¢’)

emission absorption

Anledningen till att fasen pa laserfaltet spelar en sé viktig roll i RAB-
BITT ar att absorption och emission ger olika fasférandrade vagar,
ae~'? och beTi¥ i ekvation (3), for respektive absorption- och emis-
sionsprocesser, i analogi med Youngs dubbelspalt. Oscillationerna for
sidbanden i RABBITT som visades i figur 1 foljer alltsé av att fasen
pé laserfiltet andras enligt:

Psp(p) = a+ Bcos(2p—Adxuv —Adatom) (4)

dir A¢xyy ar faskillnaden mellan de tvéa 6vertonerna och A, tom
ar en fasdndring som uppstér pa grund av atomens inverkan. Notera
att ekvation (4) for RABBITT och ekvation (3) for Youngs dubbelspalt
ar matematiskt ekvivalenta med A¢d=2p—Adxuv —Adatom-

*Overtonsgenerering leder till attopulser som kvittrar dt olika hall for korta
och langa elektronbanor. I vanliga experimentella konfigurationer kan de korta
banorna viljas och attopulserna tenderar da att kvittra fran lag till hog frekvens.
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Interferensmonstren i RABBITT kan forstas med hjalp avand-
ra ordningens storningsteori, och det ar darfor mojligt att utnyttja
Fermis gyllene regel. Det faktum att storningsteori kan anvindas
forenklar problemet och gor det mojligt att utfora kvantitativa be-
rakningar som inte bygger pa grova antagande angéende vixelver-
kan mellan fotoelektronen och jonens kvarvarande elektroner.

Vagpaket och fasférandringar
Om 6vertonerna inte &r monokromatiska, utan i form av en isole-
rad attopuls, innehéller de en bred férdelning av frekvenser. Enligt
Fourieranalys galler da att produkten av frekvens- och tidsbred-
derna inte kan vara hur liten som helst:

AfAt > C (5)

dér C ér en konstant som beror pa filtets spektrala fordelning.
Dirfoér maste energiférdelningen hos dessa korta laserpulser va-
ra bred, AF, = hAf, enligt ekvation (1). Via den fotoelektris-
ka effekten Gverfors energin till fotoelektronerna, vars kinetiska
energi dirmed ocksé far en stor spridning, AF¢=hA f. Eftersom
elektroner med olika energier ror sig med olika hastigheter inne-
bér detta att ett elektronvagpaket utbreder sig med tiden och tar
allt storre plats.

Denna utbredning (dispersion) kan forstds som en kvantme-
kanisk superposition av elektronvégor: ett sa kallat vagpaket. Vag-
paketet breder ut sig i rum och tid efter laserpulsens vixelverkan
med atomen. Sannolikheten att finna en elektron pa en viss plats i
rummet maste beraknas genom att summera alla komplexa ampli-
tuder (fran alla energier) som bidrar i denna position. Till exempel
kan vi addera vagor som gér i z-riktningen,

2

P(a) = \ Jatwyerimap| ®)

dar a(p) ar den komplexa amplituden fér en viss rorelseméngd
p. Eftersom egentillstinden for rorelsemingd ar helt delokalise-
rade méste integralen beriknas 6ver alla mojliga rorelseméngder
och formellt inkludera alla virden®. Sannolikheten fér position x
kan alltsd ses som en vidare utveckling av Youngs dubbelspalt, dar

>Ett delokaliserat tillstand innebir att elektronen kan befinna sig var som
helst i rummet samtidigt (se nésta stycke for en vidare diskussion om Heisen-
bergs osakerhetsrelation).
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det nu finns odndligt manga majliga vdgar med olika amplituder
och faser som anges av a(p) =r(p) ¢'*(?), Egenskaperna hos den-
na typ av vagpaket kan kvantitativt analyseras genom att berdkna
de stationdra faserna for vagpaketet. I ndsta avsnitt ska vi visa hur
vagpaketet kan fordrojas beroende pa fasen hos de komplexa amp-
lituderna.

Tidsférdrojningar av vagpaket

En mitbar storhet, en observabel, representeras i kvantmekaniken
av en operator, som t.ex. systemets Hamiltonian H for dess miit-
bara energi, p = —iAV for dess rorelsemingd, eller & =r for dess
lage. Just rorelsemingd och lige har dessutom en speciell relation:
Det gér inte att bestimma dem béda med godtycklig precision.
Heisenbergs osdkerhetsrelation sdger att for en given riktning i
rummet géller att AzAp, > h/2, dir A star for osikerheten i be-
stimningen. Bakgrunden till detta dr att operatorerna inte kom-
muterar, vilket dr det matematiska séttet att uttrycka att resultatet
av en mitning av bade rorelseméngd och ldge inte dr oberoende av
i vilken ordning mitningarna gors, [Z, p, | = ih. Det hir kallas att
operatorerna dr kanoniskt konjugerade.

Eftersom ocksa tid och energi omfattas av en osékerhetsre-
lation: AEAt > h/2, som fas genom att kombinera ekvationer-
na (1) och (5), férvintar man sig kanske att de skall representeras
av operatorer som har en liknande relation. Ett systems energi ges
av H, men hur ser d4 tidsoperatorn ut? Redan 1933 drog Wolfgang
Pauli slutsatsen att en sadan inte finns. Det gar namligen inte att
konstruera en operator som dr kanoniskt konjugerad till Hamil-
tonoperatorn och samtidigt dr hermitsk (ett matematiskt krav for
att en operator ska kunna representera en métbar storhet). Den av-
gorande skillnaden &r att medan rorelseméngd och lidge kan anta
godtyckliga virden sé har ett fysikaliskt system ett lagsta mojliga
energitillstand, ett grundtillstand. Paulis slutsats var att idén om en
generell tidsoperator darfér méste 6verges och att tiden bara ar att
betrakta som en parameter. Den hir fragan ar fortfarande omde-
batterad och genererar arligen nya artiklar d4r den diskuteras fran
nya och gamla infallsvinklar. Har skall vi dock inte férdjupa oss i
den stora fragan utan bara visa att frinvaron av en generell tidso-
perator inte hindrar oss frdn att mita tidsférdrojningar i kvant-
mekaniska system. For att forsta hur detta kan goras skall vi folja
i Eugene Wigners fotspar. Pa 1940-talet studerade han och dok-
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toranden Leonard Eisenbud spridning av partiklar mot en poten-
tial och utredde sambandet mellan en fasdndring av en partikels
vagfunktionen och partikelns fordrojning. Trots att fotonproces-
ser inte omfattades av deras 6verviganden sa har deras idéer visat
sig ha stor relevans ocksa for dagens studier av fotojonisations-
fordréjning.

Vi borjar med att betrakta en klassisk punktpartikel. Om den
passerar Gver en repulsiv potential kommer den att ta ldngre tid pa
sig an om potentialen inte fanns dér, medan den kommer att vara
snabbare om potentialen &r attraktiv. Ett exempel pa det forra vi-
sas i figur 3. Partikeln bromsas nér potentialen vixer, och accelere-
ras ndr potentialen aterigen minskar. Nér potentialen har passerats
har den ursprungliga hastigheten aterfatts, men eftersom partikeln
under hela passagen haft en ldgre hastighet har det tagit lingre tid.

tid

lage

Figur 3: En klassisk partikel kommer in fran vinster och passerar éver en
repulsiv potential (skuggade omrddet). Den heldragna bla linjen visar vid
vilken tid den befinner sig vid olika ligen i rummet. Nir potentialen okar
bromsar partikeln in (lutningen — som hdr ges av 1/v — dkar) och den
behover da mer och mer tid for att firdas en viss stricka. Nir potentialen
sedan minskar accelererar partikeln igen, och dterfdr till slut sin ursprung-
liga hastighet (lutning). Den streckade linjen visar sambandet mellan posi-
tion och tid utan potential. Fordrojningen dr skillnaden mellan de tva bla
kurvorna, och ges av den réda kurvan.

Om vi nu viander blicken mot kvantmekaniken s represente-
ras en partikel dér istdllet av ett vagpaket. Hur paverkas detta vag-
paketav en potential? Hér dr det vaglingden som éndras. Over den
repulsiva potentialen blir viglingden lidngre, och 6ver den attrak-
tiva blir den kortare. Om vi jimfor vagpaketet for partikeln som
passerat potentialen med en som inte gjort det kommer de att vara
ur fas. Det dr denna fasskillnad som dr det kvantmekaniska tecknet
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pé f6rdrojning. Figur 4 visar vagfunktionen for en fri partikel som
fardas over samma repulsiva potential som i figur 3. Ndr potentia-
len vixer och partikelns kinetiska energi blir lagre 6kar viglingden
och amplituden vixer. I det senare fallet 6kar ocksa sannolikhets-
titheten i det omrade dér partikeln fardas langsammare. Det 4r
precis som vi forvéntar oss: en partikel maste spendera mer tid i ett
omréde dér den har lag hastighet. Nér potentialen minskar atergar
vagliangden till den ursprungliga. Jimforelsen med végfunktionen
for en partikel som inte passerat potentialen visar dock att under
firden 6ver potentialen ackumuleras en fasskillnad. Hur kan vi tol-
ka denna fasédndring? Eisenbuds and Wigners idé var att derivatan
av fasdndringen 1 med avseende pa energi I, dvs.

_ oy dn
dw T dE

kan tolkas som den kvantmekaniska motsvarigheten till den klas-

T

siska fordrojningen.

funktion

vag

fordrojni

lage

Figur 4: Partikeln i figur 3 representeras hdr av ett kvantmekaniskt vigpa-
ket, som funktion av ldge, vid en given tid. Den heldragna bld linjen visar
hur vagpaketet fordndras nir det passerar over potentialen (frdan vinster
till hoger), medan den streckade linjen visar hur det ser ut utan potential.
Nir potentialen vixer och den kinetiska energin minskar blir vaglingden
langre och lingre, och ndr potentialen sedan minskar dtergar vaglingden
till sin ursprungliga lingd. Jamforelsen med den streckade linjen visar tyd-
ligt hur en fasskillnad ackumuleras over potentialen. Den fordrojning vi
forvintar oss klassiskt pa grund av lokala hastighetsforindringar kan be-
riknas fran just den fasskillnaden, se huvudtexten, ekvationer (7) till (9).

Enligt klassisk mekanik tar det en viss tid dr att firdas en
given stricka dz, beroende pa partikelns momentana hastighet
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v = g—f. I en potential varierar hastigheten kontinuerligt s& tiden

maste integreras fram, enligt:

1 /
T_O/v(:r’)dx . (7)

Om vi tar fasta pa Eisenbuds och Wigners idé s& bor vi alltsé fa for-
drojningen, 7, som energiderivatan av fasindringen, n(x), mul-
tiplicerad med £ for att uttrycket skall ha dimensionen tid. Med
hjalp av kedjeregeln kan vi uttrycka detta som

dn dn(hdk:> dn 1
dE dk\ dE dk vo

T=h—

ddr vi anvinder hk = p for att identifiera hastigheten for en fri
partikel, vo = %. Fragan som kvarstédr ar hur 7 ska beraknas? For
en fri partikel ar fasen 7 = kx, och det dr da enkelt att visa att
derivatan over k ger strackan x, s& precis som klassiskt ges tiden
av den relevanta strickan dividerad med hastigheten, 7=z /vy.

I fallet med en potential, V(x), dr det kvantmekaniska pro-
blemet svarare, men vi kan uppskatta fasen med hjilp av en se-
miklassisk approximation. Denna fungerar vil da elektronen har
mer energi én potentialen, eftersom den dé beter sig som en néstan
fri partikel. Enligt Wentzel-Kramers-Brillouin (WKB) approxi-

mationen ges fasen av
1 [ / /
:ﬁ/p(a:)da: , (8)
0

dar rorelseméngden p(x) berdknas pa samma sitt som for klassis-
ka partiklar, se faktaruta 2. Fasskillnaden jamfort med en fri parti-
kel blir negativ vid en repulsiv potential som syns i figur 4, men ju
snabbare den inkommande partikeln dr desto mindre negativ blir
fasskillnaden, sa derivatan med avseende pa energin blir positiv.
Derivering av ekvation (8) med avseende pé energi ger

/
dE dE/\/ZmE Vix')

xT

:0/2 T :O/pw)
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vilket ar ekvivalent med tidsfordrojningen 7 i klassisk mekanik, se
ekvation (7) med v(z) =p(z)/m.

Faktaruta 2

I en sinusvag, sin(kx—wt), rér sig svingningarna med fashastighe-
ten, vgas = w/k, didr k édr det sa kallade végtalet. Utbredning av par-
tiklar i kvantmekaniken beskrivs med véagpaket, dvs. som en super-
position av flera sinusvagor, eller komplexa véagor, se ekvation (6). Da
tva nirliggande vagor adderas blir resultatet en vag dar amplituden dr
periodiskt modulerad. Dessa modulationer kommer ocksa att utbre-
da sig genom rummet, men med en annan hastighet, kallad grupp-
hastighet. Det dr grupphastigheten som beskriver partikelns rorelse
i rummet och den kan beriknas som vgrypp = dw/dk. For en fri
partikel géller att utbredningen sker dubbelt sa fort som fashastig-
heten: Vgrupp = 2Vtas. Rorelsemingden for partikeln ges av p = hk
och den beror pa partikelns total energi £/ och dess massa m, men
ocksé pé vilken potential som partikeln firdas genom, V' (z), enligt

p(z)=+/2m[E-V (z)] .

Fordrojningen i figur 4 har berdknats kvantmekaniskt med

hjalp av Schrodingerekvationen. Nar skillnaden i den ackumule-
rade fasskillnaden gentemot den fria partikeln, for tva narliggan-
de frekvenser av den inkommande vagen, divideras med motsva-
rande energiskillnad aterfas den klassiska fordrojningen mycket
precist. Vi later alltsi An/AE ~ dn/dE. Detta visar att Wigner-
fordrojningar av kvantmekaniska vagpaket har stora likheter med
klassiska partiklar som passerar 6ver potentialer da fysiken be-
skrivs av semiklassiska approximationer

Eisenbud och Wigner studerade spridning, t.ex. en elektron
eller en proton som sprids mot en jon. Precis som i figur 4 be-
raknar man da fasindringen mellan en inkommande och en ut-
gaende vdg, och jaimfor med situationen utan potential. Fotojoni-
sation dr dock en annorlunda process dér fotoelektronen frigors
mitt i jonen nér atomen absorberar en foton. Hir dterfinns forstds
den avslutande delen av spridningsprocessen — den med den ut-
gdende vagen — men det inledande skedet med en inkommande
vag saknas. Fotojonisation beskrivs dérfor ibland som halvvigs-
spridning. Trots detta har Eisenbuds och Wigners idé visat sig myc-
ket fruktbar for att forsta och tolka de experiment som det senaste
dryga decenniet lyckats mata fasskillnader mellan fotoelektroner
fran olika atomskal, atomer, eller andra kvantmekaniska system.
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En ovantad tidsfordrojning

RABBITT-metoden och spridningskameran har savil likheter
som skillnader. Bida metoderna anvinder attopulser for att foto-
jonisera atomer och ett synkroniserat laserfilt for att assistera foto-
elektronerna. Den grundliggande fysik som beskriver metoderna
kan dérfor tyckas vara ekvivalent, men de elektromagnetiska fil-
ten skiljer sig at i sin utformning, vilket leder till olika fysikaliska
bilder och spektra (jamfor figurerna 1 och 2).

Ifallet med RABBITT kommer attopulsernaiform avett "tag”
i tiden av pulser, medan de ar “isolerade” i spridningskamerame-
toden. I frekvensdoménen innebér detta att RABBITT har diskreta
udda 6vertoner, medan spridningskameran har en bred spektral-
fordelning. Tolkningen av fysiken skiljer sig ocksd &t: I RABBITT
absorberas och emitteras fotoner fran det assisterande laserfiltet
och skapar interferensménster, medan fotoelektronerna i sprid-
ningskameran drivs till hogre eller lagre rorelseméngd av det mo-
mentana elektriska filtet. Ytterligare en skillnad mellan metoder-
nairatt RABBITT kan beskrivas med ldgsta ordningens stornings-
teori, medan spridningskameran anvinder starkare laserfilt dar
storningsteori inte ldngre &r tillimplig.

Ett decennium efter genombrotten med métningar av atto-
pulser fanns dnnu ingen konsensus kring om det var mojligt att
mata Wignerfordrojningar vid fotojonisation. Skulle visionerna om
tidsupplost elektrondynamik infrias? Det forsta experimentet ut-
fordes 2010 pa neonatomer av en grupp ledd av Krausz. De utnytt-
jade spridningskamerametoden och tolkade resultaten som en di-
rekt métning av fotoelektronernas Wignerfordréjning. Detta mo-
tiverades av modeller dér det antogs att laserfilten var sa “starka”
att bindingskrafterna mellan elektronen och jonen kunde férsum-
mas efter fotojonisationssteget, s& som alltid gors i Keldysh, Faisal
och Reiss analytiska (KFR) teorier med tidsberoende Volkovtill-
stind. A andra sidan hade Agostinis grupp funnit att det var nod-
viandigt att korrigera RABBITT-métningar av attopulser for foto-
novergangar som drevs av laserfaltet, men ingen tolkning av dessa
korrektioner hade presenterats.

En forsta fysikalisk tolkning av férdrojningarna i RABBITT-
metoden kom fran Anne UHuilliers grupp i Lund 2011, och néstan
samtidigt for spridningskameran fran en teorigrupp ledd av Joa-
kim Burgdorfer i Wien. I bada fallen visades att fordréjningarna
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som uppkommer i mitningarna bestdr av tva huvudsakliga delar:
T = TWigner +T1cc (10)

dér den forsta termen dr fotoelektronens Wignerfordrojning och
den andra termen uppkommer vid 6vergéngar mellan olika fria
tillstaind (Continuum-Continuum for RABBITT eller Coulomb-
laser-Coupling for spridningskameran). Med hjélp av stérnings-
teori, och den semiklassiska WKB-ansatsen i ekvation (8), var det
mojligt att forklara varfor RABBITT och spridningskameran gav
samma universella fordréjning trots deras, spektras olika utseen-
de. Denna tolkning presenterades forst av Jan Marcus Dahlstrom,
med medarbetare fran Lunds universitet och Pierre och Marie Cu-
ries universitet i Paris, men har sedan dess vidareutvecklats och
forfinats av manga forskare fram till idag, bland annat Eva Lindroth
vid Stockholms universitet. Teorin forutsdg hur attopulser skulle
kunna anvindas for att géra noggranna mitningar av kvantmeka-
niska egenskaper som tidigare inte varit mojliga, men den visade
ocksa att det inte handlade om direkta métningar av Wignerfor-
drojningar. De experimentella métningarna skulle beh6va genom-
ga en teoretisk analys for att pa ett adekvat vis extrahera Wigner-
fordréjningar, enligt ekvation (10). Detta gav vid handen att det
inte gér att direkt méta jonisationstider pa ett enkelt sitt med at-
topulser, men det betydde inte att allt var forlorat.

Attopulser for studier av mangpartikelsystem
Forekomsten av det extra bidraget 7¢ i ekvation (10) var forst en
besvikelse. Det introduceras ju av sjilva matmetoden och ansags
dérfor vara ett tekniskt problem. Experimentalister skulle behova
hjalp av teoretiker for att kunna tolka sina experiment. Numeris-
ka studier indikerade dock snart att det var ett forvanansvért uni-
versellt fenomen. Som redan papekats uppstod det f6r bide RAB-
BITT och spridningskameran. Till en god approximation berodde
det enbart pé potentialens asymptotiska utseende, laserfiltets vig-
lingd, och fotoelektronens energi.

Nir den forsta métningen av jonisationsférdréjning presen-
terades av Krausz och medarbetare visade det sig svért att repro-
ducera resultaten i en berdkning. Detta trots att flera olika fors-
kargrupper gjorde stora anstrdngningar. Orsaken till problemen
spekulerades det om. Egenskaperna for en atom med flera elektro-
ner, som neon med sina tio elektroner, bestams till en viss grad av
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det vi kallar korrelationseftekter. Elektronerna péaverkar varandra i
ett intrikat samspel som endast kan behandlas approximativt med
numeriska metoder. En misstanke var att detta inte gjorts tillrdck-
ligt bra. En annan idé rorde just bidraget som l4g bortom den rena
Wignerfordrojningen (jfr ekvation 10). Kunde det vara mer kins-
ligt for det specifika mangpartikelsystemet én man dittills trott?
Svaret kom till slut fran den experimentella sidan.

Det som Krausz och medarbetare studerat var den relativa
fordrojningen mellan elektroner som joniserats fran de tva ytters-
ta skalen i neon (2s och 2p). Nir en elektron rycks bort fran det
allra yttersta skalet paverkas inte de andra elektronerna sérskilt
mycket, men om joniseringen sker fran inre skal &r situationen
annorlunda. De elektroner som finns i skalen utanfér befinner sig
i plotsligt i en fordndrad miljo och flera olika sluttillstind ar moj-
liga. I nya experiment fran L' Huilliers labb lyckades man till slut
att entydigt méta bidragen fran 2s- och 2p- skalen, se figur 5. En
meningsfull jamforelse med berdkningar kunde nu géras och god
6verensstimmelse mellan teori och experiment etableras for skill-
naden i fordr6jning mellan 2s och 2p i neon. Detta visade dels att
Tcc-bidraget verkligen var s universellt som de forsta berakning-
arnaindikerat och dels att bidragen fran métprocessen, Tcc ~ —30
as, faktiskt var viktigare 4n Wignerfoérdréjningarna for 2s elektro-
nen, 7o) ~ —4 as.

Det stod nu klart att attopulser kunde anvindas for att go-
ra noggranna mitningar av kvantmekaniska egenskaper som ti-
digare inte varit mojliga att studera. For neon visade det sig att
experiment och teori 6verensstimde. Man kan da friga sig om
experimenten bidrog till ndgon 6kad kunskap bortom de teknis-
ka mitmetoderna? For att tolka dessa médtmetoder har ny kun-
skap kravts for att beskriva 6vergangar mellan fria elektrontill-
stand (kontinuum-kontinuum $vergéngar). Aven om experimen-
ten visade att korreletionsmodellerna som tillimpats var tillrackli-
ga for neon, star nya utmaningen att finnas hos mer komplicerade
system. Ddr kan attopulserna anvindas for att mita tidsfordroj-
ningar som r svarare for teoretiker att forutsiga, och ny kunskap
om mangpartikeleffekter kan erdvras. Det visade sig snart att re-
dan argon, med sina 18 elektroner, uppvisade tecken pa var otill-
rickliga teoretiska beskrivning av dess korrelationer. Sma fasand-
ringar har visat sig kunna skapa stora skillnader i Wignerf6rdroj-
ning.
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Kinetisk energi
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Figur 5: Mitmetoden RABBITT utnyttjas for att undersoka de relativa
“fotojonisationstiderna” fran neons elektronskal 2s och 2p. I denna sche-
matiska bild anvinds tre udda overtoner, vilket genererar tvd modulera-
de sidband fran 2p och tva frdan 2s. Signalerna kan sdrskiljas tack vare
de olika bindingsenergierna for skalen. Denna typ av relativa RABBITT-
mdtningar for argon 3p-3s utfordes forst 2011 av Kliinder och medarbetare
i Lund, och langt senare (2017) for neon 2p-2s av Isinger och medarbetare,
med forbittrad spektral upplosning.

Avslutning
Idag studeras fotojonisationsfordrojning i ménga olika atomer,
molekyler, fasta material och nanostrukturer. Attopulser av allt
kortare vaglangd kan produceras, savil genom 6vertonsgenerering
som med frielektronlasrar, i det senare fallet ner till rontgenomra-
det, och jonisation frén allt djupare liggande skal kan undersokas.
En intressant observation som gjorts under senare ar ar att foto-
jonisationsférdrojningen dr mycket kinslig for detaljer i elektron-
strukturen. Detta har iakttagits i atomer, ddr approximationer som
racker vil for att forklara tvarsnitt (dvs. sannolikheten for jonisa-
tion) helt misslyckas med att beskriva férdrojningen, men ocksa i
molekyler dir betydande kemiska skift har uppmaitts.

Kemiska skift i bindningsenergin dr ett vilkant fenomen som
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fatt stor anvindning inom materialforskningen. Genom att mita
bindningsenergin av en given innerskals-elektron i en viss atom
kan den ndrmaste kemiska omgivningen avldsas. Tekniken som
kallas ESCA (Electron Spectroscopy for Chemical Analysis) gav Kai
Siegbahn Nobelpriset 1981. Nu rapporteras att fotojonisationsfor-
drojningen i flera fall uppvisar en dn hogre kinslighet for den ome-
delbara kemiska omgivningen. Kanske kan det leda till nya och
annu kéinsligare mitmetoder?

Sammanfattningsvis star det klart att métningar av kvantsy-
stem med fordel gors péd flera kompletterande sitt, och att fre-
kvensmitningar (eller spektroskopi) inte 4r det enda sittet att 6ka
var forstaelse av naturen. Det stdr ocksa klart att nya mitmetoder
maste testas och utvirderas noga da det kan uppkomma oanade ef-
fekter som kan forvranga tolkningen av experimenten. Hir &r tétt
samarbete mellan experiment och teori avgérande och forfattarna
till denna artikeln menar att detta forklarar till stor del mycket av

framgangarna for attofysik béde i Sverige och i vérlden. <>
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