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Elektrondetektion
av och med
attosekundspulser

Bakgrund
Elektroner dr elementarpartiklar, vilka ofta kretsar runt atomkar-
nor. Nar de gor detta ar deras konfiguration ansvarig for ett 4m-
nes egenskaper, sasom hur de reagerar kemiskt och hur de leder
elektricitet. For att forstd materien pa grundliaggande niva &dr det
mycket fordelaktigt att veta med hur mycket energi elektronerna
ar bundna till sina atomkdrnor, hur de ar fordelade i systemets
tillgdngliga energinivaer och hur de vixelverkar dynamiskt med
varandra. Men hur kan vi f4 inblick i denna mikroskopiska virld?

Ett viktigt steg dr att studera hur materia beter sig nar den
traffas av ljus. Ljus har inte bara vagegenskaper — det kan ocksé
upptrida i form av smé energipaket — s kallade fotoner. Den-
na duala vég-partikelnatur hos ljuset ligger till grund for den mo-
derna kvantfysiken. En atom eller molekyl i gas-, vitske- eller fast
fas, som utsitts for stralning med tillrackligt hog energi kan avge
elektroner. Processen, som illustreras i figur 1, dr den fotoelekt-
riska effekten, som observerades 1887 av Heinrich Hertz, nir han
visade att ljus kunde orsaka elektriska urladdningar mellan me-
tallytor — sé kallade elektroder.

Effekten forklarades teoretiskt 1905 av Albert Einstein i form
av hans fotoelektriska lag

Ekin = hv — Ebind )

for vilken han belonades med Nobelpriset i fysik 1921. Har star
hv for ljuspaketets, eller fotonens, energi. h dr Plancks konstant,
som ar en mycket liten fundamental konstant, och v dr ljusets fre-
kvens. Eyping dr elektronens bindningsenergi, och E;,, dr den fria
elektronens rorelseenergi. Om fotonens energi hv ar mindre 4n
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Figur 1: Illustration av fotoelektriska effekten. Ett energipaket — en foton
— absorberas av en atom. Om fotonens energi dr tillricklig hog kan det
leda till att atomer joniseras och att elektroner frigors.

Ehing, frigors ingen elektron. Denna forstaelse var banbrytande
eftersom den visade att energiéverforing mellan ljus och materia
inte dr kontinuerlig. Det lade grunden for kvantmekaniken — den
gren av fysiken som idag &r central for forstéelsen av atomers och
molekylers egenskaper med tillimpningar inom t.ex. hur solceller
fungerar.

Som figur 1 visar, ndr en elektron, som har en negativ ladd-
ning, avldgsnas fran ett neutralt system A, skapas en positivt lad-
dad jon A", som i sin tur visar pa existensen av positivt laddade
partiklar i atomkérnan, sé kallade protoner. Den frigjorda elektro-
nen har enligt fotoelektriska lagen en val definierad rorelseenergi,
och den bar dirfoér med sig viktig information om vad som hander
inne i atomen eller molekylen.

Det tog flera decennier tills Kai Siegbahn och hans medarbe-
tare vid Uppsala universitet i mitten av 1950-talet lyckades med ut-
vecklingen av en metod for att méta "fotoelektroners” rorelseener-
gi, kallad fotoelektronspektroskopi, som uppmirksammades med
Nobelpriset i fysik 1981. Om fler elektroner frigérs samtidigt fran
en atom eller en molekyl under inverkan av en foton, dr det myc-
ket virdefullt att analysera alla dessa tillsammans, eftersom de ar
sinsemellan korrelerade, och var och en for sig bar viktig delinfor-
mation om systemet. Sddana experiment kraver sa kallade flerpar-
tikelkorrelationsmetoder, vilket vi aterkommer till i artikeln.

Under lang tid ansags emission av elektroner ske “omedel-
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bart”. Tack vare nya metoder som utvecklades i bérjan av det nya
milleniet kan man idag méta hur lang tid det faktiskt tar, dvs. man
kan studera den fotoelektriska effekten tidsupplost pa attosekunds-
skalan (1 attosekund = 10718 sekunder). Den hir utvecklingen
drevs av bl.a. Anne L'Huillier vid Lunds lasercentrum, och upp-
mirksammades 2023 med Nobelpriset i fysik, vilket tilldelades
henne tillsammans med kollegorna Pierre Agostini och Ferenc
Krausz.

Som beskrivs i andra artiklar i denna volym av Kosmos skapas
sadana pulser genom en process som liknar Einsteins fotoelektris-
ka effekt. En atom utsitts for ett starkt elektriskt falt fran en hogef-
fektlaser inom det infrardda (IR) spektralomradet, och detta falt
far elektronerna i atomen att svinga fram och tillbaka, som illu-
streras i figur 2.

Elektriskt falt (laserpuls) Ultraviolett

ljuspuls
&
Elektron S
tunnling

Atomens félt

e
@+, Energi-
i tillférsel

9

Energiniva

Figur 2: Generering av fotoner i det extremt ultravioletta spektralomradet
sker genom anvindning av en hogeffektlaser inom det infraroda (IR) spek-
tralomrdadet. Atomens elektriska filt bildar en potentialbrunn dir elektro-
nen binds till atomkdrnan. Laserpulsens elektriska filt forvringer atomens
potential, vilket kan frigira en bunden elektron genom sd kallad kvantme-
kanisk tunnling. Ndr féltet svinger dras elektronen med och fér extra ener-
gi. Elektronen kan dirmed foras tillbaka till atomen och avge den lagrade
energin som en ljusblixt — en foton — vars vaglingd ligger i det ultravio-
letta omrddet. Pd sd vis skapas overtoner av laserljuset och resultatet blir
en kalla till extremt kortvagigt ljus.

Svangningarna skapar ny stralning med hogre frekvens. Det-
ta dr sd kallade overtoner, alltsd multiplar av den ursprungliga fre-
kvensen. Overtonerna har ssmma egenskaper som laserljuset, men
aterfinns i det extremt ultravioletta (XUV) spektralomradet i stil-
let for det synliga. Under vissa férhéllanden samverkar ett stort
antal vertoner och bildar attosekundspulser, som &r ideala for att
i realtid studera dynamiken av materiens snabbaste bestandsdelar
— elektronerna.
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Fotoelektronspektroskopi

Elektronspektroskopi kan baseras pa olika tekniska losningar for
att mita de emitterade elektronernas rorelseenergi. Man kan t.ex.
anvinda sig av ett elektrostatiskt filt for att avboja de laddade par-
tiklarna som funktion av deras rorelseenergi, eller man kan mita
deras flygtider 6ver en kind stricka.

Elektrostatiska analysatorer, sirskilt hemisfiriska spegel-
analysatorer, som utvecklades av Kai Siegbahn och medarbetare,
separerar elektroner baserat pa deras rorelseenergi i ett elektrosta-
tiskt filt som de forsoker passera for att nd en detektor. Elektro-
nernas rorelseenergi bestims i detta fall av styrkan pa det pélag-
da elektriska filtet, vilket i praktiken kan 4dndras med mycket hog
noggrannhet over ett visst spanningsintervall. Pa detta sitt kan
idag mycket noggranna energimitningar uppnés, men dér insam-
lingseftekten av elektroner oftast begrinsas till en brékdel avrymd-
vinkeln pa 47.

Figur 3 visar schematiskt en uppstillning for konventionell
fotoelektronspektroskopi under anvindning av en elektrostatisk
energianalysator for uppmétning av elektronernas rorelseenergi.
Den typen av elektronspektrometer ar idag mycket populér pa syn-
krotronljusanldggningar, sasom MAX-IV i Lund, bl.a. for kemisk
analys av material.

Elektron

. Detektor ~—
(/(/s

Figur 3: Illustration av en hemisfirisk elektrostatisk fotoelektronspektro-
meter. En spdnning mellan Vi och Va skapar ett elektriskt filt inne i hemi-
sfiriska spegelanalysatorn. Elektronernas olika hastigheter gor att de trif-
far detektorn vid olika radier R.
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I tidiga studier som involverade 6vertonsgenerering anvén-
des en sadan elektrostatisk hemisfarisk elektronanalysator till tids-
upplésta pump-prob-fotojonisationsexperiment' pa molekyler vid
Lunds Lasercenter, dir den ultrasnabba dissociationen av hogt ex-
citerade elektroniska tillstand var av fraimsta intresse. Med hjélp av
tidsupplost fotoelektronspektroskopi kunde Anne L'Huillier och
medarbetare folja tidsutvecklingen av ultrasnabba dynamiska pro-
cesser, t.ex. i acetylen. Experimenten var dock mycket utmanan-
de, delvis pa grund av den laga detektionseffektiviteten hos denna
typ av elektronspektrometer. Darfor kom man i fortsdttningen att
i stallet satsa pa mer effektiva losningar till elektrondetektion.

Flygtids- eller, pa engelska Time-of-flight (TOF)-spektromet-
rar kraver idealt sett pulserade jonisationskallor, som t.ex. hogef-
tektslasrar, for att mita den tid det tar for elektroner att fardas en
specifik stricka till en detektor, vilket mojliggor energibestdémning
baserat pé elektronernas hastighet. I detta fall emitteras elektroner
i korta, vil definierade, pulser och registreras av en snabb detektor
for att mita deras ankomsttider. Eftersom elektroner med hogre
rorelseenergi fardas snabbare indikerar en lingre flygtid en ldgre
rorelseenergi. Den kinetiska energin kan berdknas fran den upp-
miatta flygtiden och den kinda stréickan till detektorn. Hogupplos-
ta energimdtningar ar ocksa mojliga under anviandning av spekt-
rometrar med langa flygstrackor, och sarskilt med moderna pul-
sade killor och snabba detektorer.

Figur 4 visar schematiskt en typisk experimentuppstillning
av en sa kallad magnetisk flygtidsflaskspektrometer, ett koncept
som presenterades for forsta gangen ar 1983 av Pieter Kruit och
Frank Read, och som anvinds idag i manga laserlaboratorier runt
om i vdrlden.

Forestill dig en flaska gjord av osynliga magnetfilt dar det i
ena dnden finns en stark magnet som skapar ett divergent falt som
gradvis overgdr till ett svagare, homogent magnetfilt skapat av en
spole. Den resulterade formen av dessa magnetfilt liknar en flask-
hals — dédrav namnet magnetisk flaskspektrometer. Elektronerna
kan, nér de frigors i en fotojonisationsprocess, aka slumpmassigt at

' Den forsta ljuspulsen — pumpen — fungerar som en startsignal: den “pum-
par” igdng processen, till exempel genom att excitera elektroner eller vibrationer i
en molekyl. Den andra ljuspulsen — proben — anldnder en noggrant kontrolle-
rad tid senare och “sonderar” vad som har hint, till exempel genom att jonisera
systemet. Da tidsfordrojningen mellan de tvd pulserna variaeras kan man folja
hur systemet utvecklas i realtid — som en film pd atomdr niva.
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Figur 4: Illustration av en flygtidselektronspektrometer baserad pd prin-
cipen med magnetisk flaska. Dess huvudbestindsdelar dr en pulsad strdl-
ningskdlla, sasom en hogeffektlaser, en gasinsldappsventil, en reflekterande
permanentmagnet, en flera meter lang rak spole lindad runt flygtidsroret
och en detektor.

alla mojliga hall, men detta magnetfiltarrangemang fungerar som
en tratt for elektroner som ror sig at fel hall, ddr de bojs av i det star-
ka magnetfiltet fran permanentmagneten och leds av magnetfil-
tet fran spolen mot detektorn i andra énden. Permanentmagneten
riktar pa detta sitt alla elektroner in mot flygroret, vilket gor att
praktiskt taget alla frigjorda elektroner triffar detektorn. Denna
formaga, att finga in samtliga elektroner som frigors fran en atom
eller molekyl och bestimma deras rorelseenergi, gor den hér ty-
pen av elektronspektrometer mycket vél liampad for sadana studier
som har beskrivs. Genom att mata tiden ¢ det tar for elektronerna
att firdas genom det langa roret till detektorn kan man bestimma
den kinetiska energin Fi;, pa de frigjorda elektronerna med hjilp

av formeln
Mme

2 Ekin ’

t=2D

dér D ér flygrorets lingd.

Figur 5 visar som exempel ett elektronspektrum pa xenon
som har bestralats med ett kraftigt laserljus med en vaglangd pé
omkring 800 nanometer och som vi har mitt i vir egen laserfaci-
litet Attohallen 1 G6teborg, med hjilp av en magnetisk flaskspekt-
rometer med hog energiupplosning. Spektrumet visas bdde som
funktion av flygtid och kinetisk energi hos elektronerna. Under
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dessa forhallanden upptriader det som pé svenska kan kallas dver-
troskeljonisering (eng. Above-Threshold Ionization, ATI) — ett fe-
nomen dar det starka laserfiltet successivt rycker loss elektronen
fran atomen i stéllet for att, som vid 6vertonsgenerering, driva den
tillbaka mot atomens potential.

Flygtidsspektrum Kalibrerat energispektrum
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- ©
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Figur 5: Elektronspektra fran hogeffektslaserinducerad overtrioskeljoni-
sation (Above-Threshold Ionization, ATI) pd ddelgasen xenon, bade som
funktion av flygtid och kinetisk energi.

Den hoga insamlingseffektiviteten hos en magnetisk flask-
spektrometer dr en viktig forutsittning for att avsloja hur flera
elektroner, som hédrstammar fran en och samma joniseringshan-
delse, dr korrelerade till varandra. Detta visades 2003 av John H.D.
Eland och medarbetare vid Oxford University. Dessutom kan ka-
paciteten hos en magnetisk flaskspektrometer utokas for att dven
detektera de skapade jonerna och ddrmed kartlagga, pa atomér ni-
va, det fotojoniserade systemets dde som en funktion av elektro-
nernas energetiska tillstind. Darmed kan man fa en stor méngd
information om vad som hénder i en atom eller molekyl fran sjélva
Ogonblicket ljuset vixelverkar med systemet — vilket gér metoden
vil lampad for att i synnerhet studera de oerhort snabba proces-
serna som dger rum nér attosekundsljuspulser tréffar en atom eller
molekyl.

Elektroner som frigors i en jonisationsprocess slungas ut med
hoga hastigheter. For att fd en helhetsbild av det som hénder kan
man dven vilja mita riktningen de har efter att de frigjorts. Ett av
de verktyg som utvecklats for detta andamal kallas pa engelska for
Velocity Map Imaging (VMI), och presenterades for forsta gang-
en dr 1997 av André T.J.B. Eppink och David H. Parker i Nijme-
gen (se figur 6). Denna experimentella metod anvénder elektriska
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falt som styr elektronerna mot en detektor. Genom att registrera
exakt var elektronerna triffar detektorn kan man rikna ut deras
rorelseriktning nir de frigjordes och, med hjilp av en s kallade
abeltransformation 4ven rekonstruera deras ursprungliga hastig-
het, om 4n ofta med begrinsad energiupplosning. Pa s& sitt kan
man f& en bild — eller rdttare sagt en karta — 6ver elektronernas
rorelse, och ddrmed hur atomerna och molekylerna reagerade i det
Ogonblick de triffades av en ljuspuls.

Efter Abe|.

transform,
o
O)

Figur 6: Elektrondetektion med hjdilp av Velocity Map Imaging, VMI-
tekniken, dir en elektrostatisk lins amvdinds for att projicera hastighetsvek-
torerna hos de negativt laddade elektronerna pa en tvadimensionell posi-
tionskdnslig detektor. Detta skapar en “bild” av deras hastighetsfordelning.
Med hjilp av en sa kallad abeltransformation rekonstrueras ddrefter deras
ursprungliga hastighet.

LaserljuS

En annan metod for vinkelupplosta studier, som har utveck-
lats av Horst Schmidt-Bocking och medarbetare i Frankfurt am
Main, ar baserad pé sa kallad Cold Target Recoil Ion Momentum
Spectroscopy (COLTRIMS). COLTRIMS kan ses som en tredimen-
sionell reaktionskamera som fangar in bade elektroner och joner,
samt de jonfragment som flyger isdr niar en molekyljon bildas av en
ljuspuls. Metoden kombinerar bade elektriska och magnetiska falt
som styr elektronerna och fragmenten till varsin positionskinslig
detektor, och miter savil tiden det tar for partiklarna att na detek-
torn som var de triffar den. Genom att méta tid och plats for varje
traff kan man rekonstruera varje partikels rorelse i tre dimensioner
med hog precision.

Bade VMI och COLTRIMS-spektrometern ger kompletteran-
de mojligheter till studier som baseras pd en magnetisk flaskspekt-
rometer. Med alla dessa flygtidsmetoder 4r det mojligt att stude-
ra atomers och molekylers ytterst snabba dynamik pa ett mycket
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detaljerat sitt, vilket dr avgorande for att forsta hur elektroner be-
ter sig i kemiska reaktioner, och hur ljus paverkar materia redan
pé attosekundsniva. I fortsittningen fokuserar vi pa anvindningen
av magnetisk flaskspektrometri, som dr den teknik som forfattarna
sjdlva utvecklar och anvinder i sin forskning.

Elektrondetektion med attosekundssupplosning
Anne UHuillier tillsammans med kollegor vid Commissariat a
[énergie atomique et aux énergies alternatives (CEA) i Paris-Saclay
observerade 1987 for forsta gdngen alstring av Gvertoner genom
att lata intensivt infrarott laserljus passera en stréile av ddelgasa-
tomer och sedan detektera fotoner med hjalp av en gitterspektro-
meter. Experimentet visade ett stort antal hogre frekvenser av det
ursprungliga laserljuset, sa kallade 6vertoner, med ungefir samma
ljusstyrka. Det var ett helt ovintat resultat som till en bérjan inte
kunde forklaras. Dérfor fortsatte Anne att systematiskt utforska
denna effekt, bland annat vid Lunds Lasercentrum.

Pierre Agostini och hans forskargrupp var ocksé aktiva den
tiden vid CEA i Paris-Saclay, med fokus pd 6vertroskeljonisering
(ATI). De férdjupade sig ocksé i 6vertonsgenereringsfenomen med
anviandning av en magnetisk flaskelektronspektrometer. De kom
pé ett knep diar det extremt ultravioletta pulstaget Gverlagrades
med en f6rdr6jd del av den ursprungliga laserpulsen, vilket gjor-
de det mojligt att studera fasrelationerna mellan 6vertonerna som
triffade pa d4delgasatomer som joniserades. Detta lade grunden f6r
Reconstruction of Attosecond Beating by Interference of Two-Photon
Transitions (RABBIT), som 4r en metod som idag anvinds flitigt
for att karakterisera attosekundspulstag och for att mita attose-
kundstidsférdréjningar i fotojonisationsprocesser.

Vad betyder det att Gvertoner ér i eller ur fas? Den relativa
fasen mellan tva, i vart fall, ljusvagor kan illustreras med visarna
pé en klocka: timvisaren och minutvisaren ror sig med olika has-
tigheter runt urtavlan, vilket gor att vinkeln mellan dem standigt
fordndras. Denna vinkel motsvarar fasskillnaden. Om visarna ro-
terar med samma hastighet forblir vinkeln — och darmed fasen
— konstant. Samma sak géller for ljusvagor: ndr tvd vagor ar i fas
sammanfaller deras toppar och dalar, medan ur fas innebr att de
ligger forskjutna i tid eller position. Fasskillnaden beskriver alltsa
hur mycket olika vagor ligger fore eller efter varandra — ett avgo-
rande begrepp for att forsta hur 6vertoner samverkar.
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Figur 7: Illustration av mattekniken tvd-fotons attosekunds-RABBIT.
Den infraroda (IR) laserstralen delas i tva grenar, varav den ena grenen
anvinds till overtonsgenerering i en gascell, vilket ger upphov till pulser
av XUV-ljus. Dessa XUV-pulser forenas med en viss tidsfordrijning med
den andra IR grenen innan bdda passerar ett prov (t.ex. ddelgasatomer)
dir det skapas elektronvagpaket som innehdller attosekundstidsinforma-
tion och som detekteras med hjilp av en elektronspektrometer.

Som figur 7 illustrerar, bygger Pierre Agostinis teknik pa att
dela den ursprungliga infrardda laserstrélen i tvd delar, varav den
ena anvands till 6vertonsgenerering i en gascell, som ger upphov
till extremt ultravioletta (XUV) pulser. Dessa XUV pulser forenas
med en viss tidsfordréjning med den andra delen av den infra-
roda laserstrdlen innan bada delarna passerar ett prov (t.ex. adel-
gasatomer), ddr det skapas elektronvagpaket som detekteras med
hjalp av en elektronspektrometer, t.ex. en magnetisk flygtidsflask-
spektrometer. XUV-pulserna och IR-pulserna samverkar genom
s& kallade tvifotonovergangar och bildar elektronvagpaket, som
interfererar med varandra, vilket ger upphov till karakteristiska
intensitetsvariationer i sa kallade sidband (SB), som ligger mellan
signalen av varje separat 6verton i elektronspektrumet.

Figur 8 visar ett exempel pa detta baserat pé resultat som har
tagits fram i Attohallen i G6teborg. Nar XUV-pulserna &verlap-
par i rum och tid med vagtopparna och dalarna fran IR-pulsen far
man de karakteristiska intensitetsvariationerna i det tvddimensio-
nella elektronspektrumet fran pump-prob métningen. Sidbanden
uppstar nér en elektron frén en viss éverton antingen far mer (+)
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eller forlorar (—) energi motsvarande en IR-foton och hamnar pé
en energi motsvarande sidband SB,, eller SB, 1.

Elektronsignal

S

9
10 ge¥

Figur 8: RABBIT-interferogram pd argon. De karakteristiska sidbanden
(SB) uppstdr nir vagtopparna och dalarna fran IR-pulsen éverlappar med
XUV-pulserna fran overtonerna (HH).

Genom att analysera dessa intensitetsvariationer som en funk-
tion av tidsférdréjningen kan man bestimma den relativa fasen
och den tidsmissiga strukturen hos attosekundspulserna. Med den-
na teknik kunde Pierre Agostini och kollegor bestimma pulsens
lingd i taget, dar de upptickte att varje enskild puls var s& kort
som 250 attosekunder, precis som &ven var egen mitning har re-
sulterat i.

Ungefar samtidigt utvecklade Ferenc Krausz och hans fors-
kargrupp i Wien (numera i Miinchen) en teknik for att isolera en
enskild attosekundspuls. Till en borjan lyckades de generera sa-
dana isolerade pulser med en lingd pa 650 attosekunder, som de
sedan anvinde for att folja och analysera elektroners rorelse nir
de frigjordes fran sina atomer i form av vad som idag kallas for
attosekunds-streaking-spektroskopi, som ér en annan metod for
att méta ultrakorta ljuspulser och elektronernas rorelser i realtid.
Den bygger pa att en attosekundspuls i det extremt ultravioletta
omradet slar loss elektroner fran atomer eller molekyler. Samti-
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digt anvands en laserpuls i det infrardda spektralomréidet, som &r
noggrant synkroniserad och bara varar nigra fa svingningar. Den-
na IR-puls knuffar pé de frigjorda elektronerna och dndrar deras
hastighet beroende pa exakt nar de limnar atomen. Genom att mi-
ta hur mycket energi elektronerna far vid olika tidsfordréjningar
mellan de tva ljuspulserna kan man, som figur 9 visar schematiskt,
rekonstruera bade den exakta tidsformen hos attosekundspulsen
och detaljer om elektronens rorelse i det 6gonblick den frigors.

(@) [y, ToF
o) XUV puls

E(t)

Elektroner
Tidsupplost

3 emissionsprofil
........... ) Sk for fotoelektroner

Lasers elektriska
falt E (t)

(b)
Elektroners kinetiska
energi [eV]

Vektorpotential,

AMO =AM a0 fsMvicm]

XUVpuls -4 0 4 8 Tidsfordréjning [fs]

Figur 9: (a) Principen for ett attosekunds-streaking-experiment, dir en
enskild attosekundspuls i det extremt ultravioletta (XUV) omrddet vixel-
verkar med atomer fran en gasstrdle i ndrvaro av en IR laserpuls med fd
cykler. De frigjorda fotoelektronerna upplever en fordndring av sina ur-
sprungliga hastigheter som dr proportionell mot laserfiltets potential vid
tidpunkten for emissionen. (b) Resultaten leder till ett sd kallat streaking-
spektrogram — ett slags “filmremsa” av elektronernas kinetiska energier
for olika tidsfordrijningar mellan de tva ljuspulserna. Genom att analy-
sera detta monster kan man dterskapa bade formen och tidsschemat hos
laserfiltet, ndstan som att rita upp vigformen i realtid.

Tidsfordrojning vid elektronemission

Idén att en sa kallad tidsfordrojning vid elektronemission kan fin-
nas gar tillbaka till ett koncept som Eugene Wigner introducerade
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1955, med sin teori om spridningsférdrojningen. Han anvéinde det
for att beskriva hur en vag, nir den vixelverkar med ett kraftfalt
eller en potential, kan fa en fasforskjutning och darmed uppvisa
en liten tidsfordréjning i sitt forlopp.

Wigners koncept om spridningsfordrojning 6verfordes sena-
re till atomir fotojonisation, dér det beskriver hur ling tid som
forflyter mellan det 6gonblick d4 en atom absorberar en foton och
det dé den frigjorda elektronen verkligen lamnar atomen. Férdroj-
ningen bestims genom att analysera den fas som elektronens vag-
paket far bade nir det fods och medan det ror sig ut fran atomen.

De forsta direkta matningarna av hur lang tid det tar innan
en elektron limnar en atom efter att ha traffats av ljus gjordes om-
kring ar 2010 av tvé forskargrupper oberoende av varandra. Fe-
renc Krauszs grupp anvinde sig av isolerade extremt korta ljuspul-
ser, var och en bara nagra hundra attosekunder lang. Som figur 9
illustrerar, genom att kombinera dessa pulser med ett synkronise-
rat infrar6tt laserfalt kunde de “streaka” — alltsa tidsstimpla —
de elektroner som frigjordes. Resultatet visade en tydlig skillnad
pé ungefir 21 attosekunder mellan elektroner som kom fréan olika
energinivéer (2s och 2p) i neonatomer. Det var forsta gdngen man
kunde visa att elektroner frdn samma atom inte alltid limnar den
exakt samtidigt nér den tréffas av ljus.

Anne L'Huilliers grupp anvinde sig i stdllet av RABBIT-
tekniken for att fa fram samma typ av information i fotojonisa-
tion av 3s- och 3p-skalen i argon. Denna metod gav mycket nog-
granna, kompletterande data om hur emissionstiden varierar med
elektronernas energi. I synnerhet identifierade de tva bidrag till
de uppmitta tidsférdrojningarna: Wigner-tidsférdrojningen och
en fordrojning som ar inherent i sjdlva mitprocessen, orsakad av
kopplingen mellan det infrar6da laserfiltet och den joniska delen
av systemet som joniseras.

Dessa banbrytande experiment fordndrade vér syn pa fotojo-
nisationen. Man borjade inse att sjilva "6gonblicket” da en elektron
limnar atomen kan bero pé finstimda kvantdynamiska effekter,
varav mycket kvarstér att utreda: hur elektronerna samverkar, hur
de sprids i atomens potential och hur energin fordelas. Fotoelekt-
riska effekten, som Albert Einstein beskrev sd enkelt 1905, fick dar-
med en helt ny dimension — en tidsupplost kvantprocess.

Innan vi gar vidare vill vi ndmna att inte bara tidsuppldsning-
en, men dven den spektrala upplosningen spelar en viktig roll i
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attosekundsexperiment. Det visades nyligen i ett f6rsok dar man
atergick till originalarbetet av Schultze och kollegor, men nu med
en hogupplosande magnetisk flaskspektrometer frain Goteborg in-
stallerad vid Lund Laser Center. I denna studie mittes fotojonisa-
tionsfordrojningarna i neonatomer pé nytt med den interferomet-
riska RABBIT-metoden, som kan kombinera mycket hog tids- och
spektralupplosning. Tack vare detta kunde Anne U'Huilliers grupp
i samarbete med Goteborg och teori fran Stockholm sérskilja den
direkta jonisationen fran jonisation med sa kallad shake-up — en
process dir en andra elektron lamnas kvar i ett exciterat tillstand.
Resultaten visade utmirkt 6verensstimmelse med teoretiska be-
rakningar och l9ste dirmed en langvarig gata som hade vickts av
de ursprungliga experimenten.

Framtiden

Attosekundsvetenskap &r ett modernt och snabbt framvixande
forskningsfalt. Den korta pulslingden och de utmirkta koheren-
segenskaperna hos 6vertonerna gor dem till ett fantastiskt verktyg
for att undersoka dynamiken hos elektroner, som &r de snabbast
rorliga bestandsdelarna i vanlig materia. Eftersom det 4r elektro-
nerna som binder samman atomer till molekyler, vdtskor och fasta
amnen, och som é&r bérare av laddning och energi i kondenserade
system, ar forstaelsen av — och i forlangningen kontrollen 6ver —
deras dynamik en av dagens stora vetenskapliga utmaningar.

Attosekundsvetenskapen har nu mognat sa pass att forskning-
en inom omradet har gatt fran kéllutveckling och de forsta demon-
strationsexperimenten till nya, mer avancerade experiment. I des-
sa ingdr t.ex. studier i realtid av flerelektronutslapp fran atomer
och molekyler, nagot som illustreras schematiskt i figur 10 och
som nu mojliggors tack vare de tillgangliga experimentella verk-
tygen dir flerpartikelkorrelationsmétmetoder baserade t.ex. pé en
magnetisk flaskspektrometer kommer vara centrala.

Nya teoretiska forutsdgelser om t.ex. dubbelt elektronutslépp
drivet av attosekundspulser ligger nu inom rickhall fér dagens
experimentella metoder, som inte enbart ska fokusera pa atto-
sekundstidskalan utan dven tacka in femtosekundstidskalan. Nég-
ra anmirkningsvirda framsteg har gjorts inom avancerad foku-
sering av XUV-stralning for att kunna uppna nédvindiga inten-
siteter for attosekundspulser skapade med 6vertonsalstring. Med
ett sa kallat Wolter-fokuseringsoptiksystem kan fokalpunkter pa
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Elektron
korrelations
detektion

Figur 10: Ilustration av XUV-pump XUV-prob flerelektronemissions-
experiment som ett steg mot att kunna kontrollera ultrasnabba elektron-
rorelser i atomer och molekyler

bara nagra f4 kvadratmikrometer nu uppnas, vilket ér ett viktigt
steg mot att nd den icke-linjdra véxelverkansregimen med 6ver-
tonsstralning. P4 femtosekundstidskalan forutspér teorin att atto-
sekunsdsexperiment med XUV-pump och-XUV prob kan kart-
ligga grunderna i energiférdelningen vid dubbeljonisation samt
nya interferensfenomen. Pa attosekundstidskalan kan vardefull in-
formation erhallas om koherent vigpaketsdynamik fran korrela-
tionsdata mellan fotoelektroner, sa kallade Augerelektroner och
joner. Samtidigt borjar teorin for tidsupplost tvafoton-dubbeljo-
nisation ocksa utvidgas mot mer komplexa kvantsystem, ddr nog-
grannheten i matningar av flerelektronatomer 6ppnar vagen for
tillimpningar pa molekylara system med hjilp av nyligen imple-
menterade metoder f6r molekylar enkeljonisation.

Genom att implementera XUV-pump och XUV-prob &r det
mojligt att na elektroner i inre skal med hjélp av hogre fotonener-
gier, i kontrast till de mer vanliga attosekundsexperimenten med
XUV-pump och NIR-prob. For nirvarande finns inget laboratori-
um i viarlden som bade har kapaciteten att utféra attosekunds-
experiment enbart med XUV och samtidig hogupplost elektron-
korrelationsspektrometri, vilket kréver ett avancerat hogeffektla-
sersystem i kombination med kapaciteten hos en hogupplosande
flerpartikelkorrelationsspektrometer med hog detektionseffektivi-
tet.
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Ett annat, nistan helt outforskat omrade, ar attosekundskemi.
Denna linge efterlangtade drom inom forskningen, helst med ele-
mentkanslighet, 4r nu inom rackhall tack vare nya attosekundskal-
lor (som utvecklas t.ex. i ett nidra samarbete mellan Lunds laser-
centrum, Umeé universitet och Goteborgs universitet), i kombina-
tion med mojligheten att isolera enskilda attosekundspulser, tek-
niker med XUV-pump och XUV-prob, avancerad korrelations-
spektroskopi med flera elektroner (joner) och teoretisk modelle-
ring. Mélet dr att studera, forstd och till och med kunna kontrollera
ultrasnabba elektronrérelser, som sker pa sub-femtosekundsniva,
i molekyler som &r viktiga inom biologi och medicin. Sddana
processer forekommer i en rad olika vetenskapliga sammanhang,
sdsom i plasma, vdtskelosningar och gaser, och de intar en nyckel-
roll f6r kemiska reaktioners forlopp. Négra av dagens mest span-
nande fragor i det avseende ir:

- Hur snabbt sker den kvantmekaniska elektronrelaxationen
nér ett innerskalshal bildas i atomer?

- Hur paverkas laddningsrorelser i molekyler av den kemiska
omgivningen?

- Hur foridndras lokalisationen av innerskalshal i symmetriska
molekyler over tid?

Vi vill avsluta med att notera att det dven skett en betydande
utveckling inom attosekundsvetenskap i spektralomradena XUV,
mjukrontgen och hardrontgen vid anvindarfaciliteter sdsom fria
elektronlaseranldggningar, ddr attosekundspulsgenerering har de-
monstrerats och flera pump-prob-experiment nyligen rapporte-
rats. Detta 4r en spannande utveckling som kommer att ligga till
grund for experiment vid de storre forskningsanldggningarna i vérl-
den. Det inbegriper fria elektronlasrar och dven EU-finansierad
laserinfrastruktur (ELI ERIC), vilket kommer att leda till komplet-

terande resultat fran laserlaboratorier runt om i virlden. <&
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