ATOMOK ES ELEKTRONOK MOZGASBAN

Pillanatfelvételek femto- és attoszekundumos fényimpulzusokkal

Ha egy mozgasban 1évé targyat vagy élGlényt szeret-
nénk fényképezdgéplinkkel megorokiteni, tgyelniink
kell az expozicios id6 helyes megvilasztdsira. Ha ezt
elmulasztjuk, konnyen megeshet, hogy az elGhivott fény-
képen az objektum felismerhetetlenségig elmosodottan
jelenik meg. Ennek az amatér fotdsok altal gyakran ész-
lelt jelenségnek egyszerd magyardzata, hogy a film meg-
vilagitasa kozben az objektum jelentés mértékben elmoz-
korilmények kozott csak olyan rovid expozicids idGvel
készithetiink, amely a mozgast a felvétel ideje alatt ,befa-
gyasztja”. Minél sebesebb a mozgas, annal rovidebb meg-
vildgitasi id6t kell haszndlnunk.

Specidlis nagysebességl kamerakkal az expozicios idS a
misodperc milliomodrésze, 1 mikroszekundum ald csok-
kenthet6. Ez az id6 elegendéen révid ahhoz, hogy éles
pillanatfelvételeket készitsink még a leggyorsabb mak-
roszkopikus objektumokrol is, példaul egy kil6tt puskago-
lyorol. Az amerikai Cordin Co. (www.cordin.com) forgd-
tiikros kamerajaval gyors egymasutanban rogzitett pillanat-
felvételekbdl az tivegbe behatold golyd és az tveg kol-
csonhatasa pontosan rekonstrudlhato (1. dbra). Tovabbfej-
leszthetG-e ez a technika arra is, hogy tanulmanyozzuk
mikroszkopikus részecskék mozgasat és kolesonhatasait?

Atomok molekuldkban torténd mozgasa alapvetSen
megvialtoztathatja az illet6 anyag makroszkopikus tulaj-
donsagait, kémiai Osszetételét. Utdbbi az atomkozi ké-
miai kotések felbomldsinak, illetve Gj kotések kialakuld-
sanak kovetkezménye. Ezek a folyamatok az atomok
molekulin vagy szilardtesten beliili eredeti egyensulyi
poziciojukbol vald eltivolodasaval, majd ezt kovetSen Uj
egyensulyi poziciok elfoglalasival magyarazhatok. Az
elektromos aramkorok mikodése is mikroszkopikus ré-
szecskék — elektronok — vezetd vagy félvezetd kristalyok-
ban torténd mozgisaval értelmezhetd.

Ugyanezen részecskék atomokon beltli mozgasa — egy
magasabb energiadllapotbol alacsonyabba torténd atme-
nete — vezet lathat6 fény, ultraibolya vagy akar rontgensu-
garzas kibocsatdsihoz. Hogy ezeket az alapvets természe-
ti folyamatokat minél hatékonyabban a szolgilatunkba
allithassuk, mindenek el6tt azok részletekbe mend megér-
tése szlikséges. Ehhez nyujt alapvets segitséget a fent em-
litett és mas jelenségek alapjaul szolgald mikroszkopikus
folyamatok idébeli lefolyasanak kisérleti tanulmanyozasa.

1. dbra. Pillanatfelvételek puskagoly6 ablakiivegbe vald behatolasarol.
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Mikroszkopikus folyamatok megorokitése:
idéfelbontdsos spektroszkopia

A folyamatokban résztvevé részecskék kozott hatd
elektromagneses erck és tomegek ismeretében sebessé-
gik nagysagrendje a klasszikus fizika keretei kozott
megbecsiilhets. Atomok kémia kotéstik felbomlasat ko-
vetSen rendszamuktol figgden 1-10 km/s sebességgel
hagyjak el koribbi egyensulyi poziciojukat, mig az
elektronok nagysagrendekkel kisebb tomegik kovet-
keztében még ennél is néhiany nagysigrenddel gyorsab-
bak lehetnek.

A mikroszkopikus folyamatok kovetéséhez sziikséges
Lexpozicios idG” ezek utadn mar csak attél figg, mekkora
utat kell a részecskéknek megtenni ahhoz, hogy képesek
legyenek makroszkopikus szinten észlelhetd valtozaso-
kat, jelenségeket elSidézni. Kémiai kotések elkertlhetet-
len felbomlasahoz vezet, ha a kotésben résztvevs szom-
szédos atomok tavolsidga valamilyen kiilsé kémiai, fizikai
behatas kovetkeztében 10-30%-kal megnd, azaz az egyik
atom kevesebb, mint 0,1 nm-t (1 nm = 10~ m) kimozdul
egyensulyi helyzetébdl.

A fent emlitett atlagsebességek esetében ilyen nagy-
ségren_dfi elmozdulas 10-1000 fs (femtoszekundum, 1 fs
=107"s) idéskalan kovetkezik be. Ez tobb, mint egy mil-
lidszor révidebb, mint a puskagoly6 tivegbe vald behato-
lasahoz sztkséges id6! Nyilvanvalo, hogy ilyen rovid
expozicios id6 még a leggyorsabb elektronikus kamera-
val sem valosithaté meg. Ennek nemcsak az az oka, hogy
az elektronika nem elég gyors az expozicié femtoszekun-
dumok alatt torténd be- és kikapcsolasihoz. Ilyen rovid
id6 alatt hagyomanyos fényforrdis megkozelitéen sem
képes a felvételek elkészitéséhez szikséges mennyiségi
fényenergia kibocsatasara.

Ultrarovid impulzusokat kibocsdtani képes 1ézerek
60-as évek végétsl meginduld rohamos fejlédése meg-
oldast hozott mindkét problémara. Optikai modulacios
technikak kifejlesztésével a 80-as évek elejére lehetGvé
valt az iranyitott lézerfény rendkivil rovid — 100 fs kori-
li — impulzusok formajaban torténd periodikus kisugar-
zasa. Ezzel nemcsak az ultrarovid expozicio, hanem a
sziikséges megvilagitisi erdsség is elérhetévé valt: a
rovid fényimpulzus egyrészt Gnmaga be- és kikapcsolja
a megyvilagitast, masrészt ebbe a rovid idSintervallumba
jelentés mennyiségl fényenergia teljes mértékd kon-
centraldsa a sziikséges intenzitdst megyvilagitast is bizto-
sitani tudja.

A nagysebességl fotografia mikroszkopikus folyama-
tok vizsgalatira torténd Kkiterjesztése ezek utdn mar
szinte trividlis. A mozgas egymast kovetS fazisairol ké-
szitett pillanatfelvételeken alapuld eredeti koncepciot
két vonatkozasban kellett modositani. A rendkiviil rovid
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2. dbra. Sematikus kisérleti elrendezés idéfelbontisos spektroszkopia
megvalositasara.

idéskala kovetkezményeként gondoskodnunk kell ar-
16l, hogy a pillanatfelvételeket femtoszekundumos pon-
tossdaggal idGzitstik a folyamat inditasihoz. Ez csak agy
lehetséges, ha a mikroszkopikus mozgast ugyanazzal a
fényimpulzussal inditjuk, amelybdl a ,fényképezésé-
hez” sziikséges ultrarovid villanast elGallitjuk. Mint a 2.
abra mutatja, a gyakorlatban ezt néhany egyszerd opti-
kai elemmel meg lehet valositani. A 1ézerimpulzust egy
nyaldboszto tikor segitségével kettéosztjuk. Az egyik
(rendszerint nagyobb energidju) részimpulzus vizsga-
landé mintaba torténd besugarzasival gerjesztett mik-
roszkopikus allapotokat idézlink eld, ezzel pillanatsze-
rden (az impulzushossz altal meghatarozott pontossag-
gal) meginditjuk a vizsgiland6 folyamatot. A masik
(mozgathat6 tikorrel, hosszabb pilyaval tetszGlegesen
késleltetett) részimpulzus szolgdl a folyamat késébbi
fazisainak lefényképezésére”. (30 mikrométer optikai
uthosszktlonbség a fény 300000 km/s-os sebességébdl
kovetkezGen 100 fs késleltetést eredményez.)

A masik lényeges modositas is az ultrarovid idéskala
kovetkezménye. Még ha sikeriilne is femtoszekundumos
fényimpulzusokat nagyon gyors egymasutinban el&allita-
ni, nincs az a mérérendszer, amely képes lenne néhany
szaz femtoszekundumonként egy pillanatfelvételt rogzi-
teni. Ezért a gyakorlatban a folyamatot minden egyes
felvétel elkészitéséhez viltozatlan kortlmények kozott
Gjra kell inditanunk. A mikroszkopikus mozgas kiilonbo-
z6 fazisait ily modon 1épésrdl 1épésre a folyamatot inditd
és azt fényképezs” impulzusok kozotti iddkésleltetés
felvételrdl felvételre torténd fokozatos viltoztatdsaval
tudjuk megorokiteni.

Ezt a technikdt a szakirodalomban id&felbontisos
spektroszkopidnak nevezziikk, amely a nagysebességi
fotografia mikroszkopikus mozgasok vizsgalatira vald
kiterjesztésének tekinthetS. Ebben a fejezetben a fény-
képezés” kifejezést idézdjelben hasznaltuk. Az idézéjel
magyardzata, hogy a mikroszkopikus részecskék mozga-
sarol készitett pillanatfelvételek alatt nem szabad valodi
fényképet értentink, amely a részecskéket a puskagolyo-
hoz hasonléan abrazolja. Ehelyett arrol van sz6, hogy a
beinditott mikroszkopikus folyamat megvaltoztatja a vizs-
galt minta optikai tulajdonsagait (példaul abszorpciojat),
és a masodik fényképezs” impulzus ezt a viltozast méri
a késleltetés fuggvényében. Az optikai tulajdonsag(ok)
mért idébeli valtozasabol kovetkeztetiink a mikroszkopi-
kus folyamatok lefolydsira. Ahhoz, hogy az effektus vi-
szonylag konnyen mérhetévé valjon, a vizsgalt mikrosz-
kopikus folyamatot rendszerint nagyszam( azonos mik-

«+~——50 Modes

5 Modes

|<7 Resonator round-trip time 4-|

3. dbra. Ultrarévid impulzusok eldallitisa modusszinkronizacioval.

roszkopikus kornyezetben (példaul molekuliban) indit-
juk azonos modon a kolcsonhatasi térfogatban. Ily mo-
don az ultrarovid fényimpulzus egy makroszkopikus
minta makroszkopikus tulajdonsaginak (torésmutato,
abszorpcits tényezd) valtozasat idézi els, amely a késlel-
tetett fényképezd” impulzussal mérhetévé valik. Az elja-
ras (idébeli) felbontoképességét az alkalmazott fényim-
pulzusok hossza hatdrozza meg.

Femtoszekundumos lézertechnika

Néhdny évvel a lézer felfedezését kovetSen (a 60-as
évek kozepe tdjan) felismerték, hogy a 1ézer-rezonitor
nagyszama longitudinalis modusanak megfelels fazissal
valo Osszelebegtetése folytin a rezondtorban rovid id6-
tartamt konstruktiv interferencia kovetkeztében felépiil
egy impulzus, amely (csaktgy, mint az egyes modusok) a
rezonatorban cirkulal [1] (3. dbra). Valahanyszor az im-
pulzus megérkezik egy, a rdes lézernyalabot nagyobb
részben reflektald, kisebb részben atereszts rezonatortii-
korhoz, az impulzus néhany szizaléka kicsatolasra kerul
és a lézer hasznosithato emissziojat képezi. A folyamat a
rezonator koriljarasi idejének megfelels idékozonként
(tipikusan 7, ~ 10 ns) ismétlddik és ezaltal egy periodikus
impulzusvonulatot eredményez. Az impulzus T, hossza
forditottan ardnyos a fazis-szinkronizalt médusok N sza-
maval és hozzavetSlegesen a T, = 7,/N formulaval adhat6
meg. Mivel a rezonatorban tarolt elektromagneses ener-
gia ebbe a rovid idGintervallumba koncentralodik, az
impulzusok csucsteljesitménye (energiajuk és idétarta-
muk hanyadosa) sokszorosan talszarnyalja a lézer atlag-
teljesitmenyet: P = NPy, Az eljardst a szakiroda-
lom modus-szinkronizdcioként ismeri.

A modus-szinkronizaciot a rezonatorban keringd 1é-
Ha a modulator ateresztGképessége a rezonator kortlja-
rasi ideje alatt egyszer rovid idére (idedlisan 100%-ra)
megnovekszik, akkor tobb modus rezgése esetén a fazis-
szinkronizalt allapot energetikailag kedvezdbb, hiszen a
lézertér teljes energidja ,atcsusszanhat” a moduldtoron
annak rovid ideig tartdé ,nyitott” allapota soran, mig a
folytonos sugarzast eredményezé szinkronizalatlan alla-
potban a rezondtorban keringé sugirzas (az idG nagy
részében) a modulatoron val6 dthaladaskor jelentGs vesz-
teséget szenved. Mint barmilyen (példaul mechanikai
vagy elektronikus) oszcillator, a pozitiv visszacsatolas
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kovetkezményeként a 1ézer is azt a rezgési allapotot ré-
szesiti elényben, amely a rezonatorban az adott korilmé-
nyek kozott maximalis térenergia tarolasat teszi lehet&vé.
A T, periodusideji amplitudomodulacio jelenlétében ezt
a rovid impulzust eredményezé modus-szinkronizalt alla-
pot valdsitja meg.

Az elektronikusan vezérelt fény-amplitddomodulacio
néhany szaztoél néhiny ezer modus szinkronizalasat és
ezzel a T, és T, kozotti fenti Osszefliggesbdl kovetkezGen
pikoszekundumos (1 ps = 107 ns = 107 s) impulzusok
eléallitasat tette lehetévé. Lényegesen hatékonyabbnak
bizonyult a modus-szinkronizacié optikailag vezérelt
viltozata. Ebben az esetben a moduldciot nem kiviilrdl
vezéreljik elektronikusan, hanem a lézerfény 6nmaga
idézi el6 egy arra alkalmas kozeg optikai transzmisszioja-
nak valtozasat. Ahhoz, hogy ez a valtozas modus-szink-
ronizicidhoz vezethessen, a pillanatnyi transzmisszidonak
novekednie kell a pillanatnyi fényintenzitis novekedésé-
vel. Ez biztositja, hogy a modusok interferencidja ered-
ményeként a rezonatorban formalédé impulzus 6nmaga
szamdra (idedlisan 100%-osan) ateresztévé tehesse ezt a
specialis kozeget, amely a rdesG sugiarzas egy részét ala-
csony fényintenzitis esetén elnyeli. Ebbdl a kolesonha-
tasbol megint csak az kovetkezik, hogy a rovid impulzus
felépiiléséhez vezeté modus-szinkronizalt allapot maga-
sabb rezonatorban tarolt fényenergidhoz vezet, mint a
folytonos emissziot eredményez$ szinkronizalatlan 4lla-
pot. Az ily médon megvalositott moédus-szinkronizaciot a
specialis (nemlinedris) optikai kozeg segitségével maga a
lézerfény idézi elS. Mivel itt — az elektronikusan vezérelt
modulacioval ellentétben — a megnovekedett transz-
misszi6 id6tartama az impulzussal egyttt rovidil, és
csucsértéke az egyre novekvs cstcsintenzitassal arinyo-
san novekszik, ez a passziv modus-szinkronizacionak
nevezett technika lényegesen hatékonyabb a rovidebb
(és ezaltal intenzivebb) impulzusok elGallitaisaban, mint
elédje, az aktiv (elektronikus modulacio altal elSidézett)
szinkronizacio. Passzivan modus-szinkronizalt festékléze-
rek segitségével az 1980-as évek elején sikertilt az els6
fényimpulzusokat a 100-femtoszekundumos tartomany-
ban eléallitani, amely korilbelil 100000 modus egyidejd
fazis-szinkronizilt rezgésével valt lehetévé. Tovabbi je-
lentds technikai elérelépést a 1990-es évek elejétdl a ti-
tan—zafir-lézerek elterjedésével sikertlt elérni. (Itt a lé-
zerfény kibocsatisihoz sziikséges atmenet Al,O; zafir-
kristalyba bedgyazott titin-atomok kotott llapotai kozott
valosul meg.)

Ez a szilardtest-lézer minden eddiginél nagyobb sav-
szélességgel rendelkezik, a voros fénytdl (~ 600 nm) a
kozeli infravorosig (~ 1100 nm) képes fényerdsitésre,
amely elvileg a néhany femtoszekundumos impulzusok
eléallitasa felé is megnyitja az utat. A 1ézerkristaly torés-
mutatdja nagy intenzitisok esetén — a fény pillanatszerd
intenzitdsaval ardnyosan — novekszik [1]. A An noveke-
dés ugyan nagyon kis mértékd, de a A l1ézerhullam-
hossznal sok nagysagrenddel hosszabb lézerkristalyban
(L > M) mégis jelentSs, A@ = 2nAnl/A faziseltolodast
okozhat. Ez az intenzitassal arinyos faziseltolodas a
lézernyalab optikai tengelyén a legnagyobb, amely —
ugyanigy, mint egy szemuveglencse — a nyalab foku-
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szalasahoz, jelen esetben 6nfokuszalasahoz vezet. Az
effektus rendkiviil (a mai napig mérhetetleniil) gyors, a
fokuszalds erGssége gyakorlatilag késleltetés nélkiil
koveti a l1ézerfény intenzitasanak id6beli valtozasait. Ez
a lézerkristilyon athaladt [ézernyalab atmérdjének pilla-
natnyi intenzitassal arinyos valtozdsat okozza, amelyet
egy blende segitségével a rezonatorban keringdé sugar-
zas intenzitasfliggd amplitidomodulacidjava alakitha-
tunk. MegfelelS atmérGji és pozicioja blendével elérhe-
t6, hogy a blende a legnagyobb elérhetd intenzitisok
esetén kozel 100%-os atereszt6képességgel rendelkez-
zék, mig alacsonyabb intenzitisok esetén a nyalab je-
lentés hanyadat (10-20%) blokkolja. Ezt a passziv
modus-szinkronizacios technikat Wilson Sibbett és kol-
légai fedezték fel a 90-es évek elején [2], amely (egysze-
rdségének, valamint hatékonysiagianak koszonhetGen)
azota szinte egyeduralkodova valt a femtoszekundumos
lézertechnikaban.

Ezek utan mar csak egyetlen probléma vart megoldas-
ra, a diszperzio, a fény csoportsebességének frekvencia-
fiiggése, amely — kisebb-nagyobb mértékben — minden
anyagban fellép. A szokasos normalis diszperzio esetén a
csoportsebesség a frekvencia novekedésével (azaz a hul-
lamhossz csokkenésével) csokken. Ennek folyomanya-
ként egy ultrarévid impulzus optikai kdzegen (példaul
lézerkristaly) valo athaladasakor a fényhullimcsomag
alacsony frekvenciji ,voros” Osszetevdi ,eléresietnek”,
mig a magas frekvencidja ,kék” komponensek ,lemarad-
nak” az impulzus kozepéhez képest, amely az impulzus
meghosszabbodasihoz vezet. A jelenség anndl dramaibb
méreteket 6lt, minél nagyobb az impulzus savszélessége,
tehat egyre rovidebb impulzusok esetében egyre silyo-
sabb problémat jelent. A 1ézerkristaly (normilis) diszper-
ziojat elGszor a rezondtorba elhelyezett prizmakkal kom-
penziltak. Ezzel a technikaval sikertlt a titin—zafir-1éze-
rek altal elGallitott (vorosszind) fényimpulzusok hosszat
10 fs kornyékére csokkenteni. Ezen a ponton egyszerre
két Gjabb korlatozo tényezd is szintérre lépett, mégpedig
a prizmas diszperzibkompenzacio, valamint a rezonator-
tikrok véges savszélessége (~700-900 nm).

Mindkét korlatoz6 tényezére megoldast hozott az a
magyar talalmany, amely id6kozben a 10 fs-os tarto-
manyban mikods lézerek, illetve 1ézerrendszerek alap-
vet§ épitGeleméveé valt. A talalmany, amely a szakiroda-
lomban csorpolt vékonyréteg dielektrikum tikorként
(chirped multilayer dielectric mirror) — roviden csor-
polt tikorként — valt ismertté, 1ényege abban all, hogy
az azonos optikai vastagsigi vékonyrétegekbdl allo
hagyomanyos lézertikrokkel ellentétben itt a rétegek
vastagsagat a tikor felszinétSl vald tavolsag fliggvé-
nyében varidljuk. Ezzel elérhetd, hogy a tiikkorre beesé
fényhullaimcsomag kiilonb6z6 frekvenciaja komponen-
sei killonb6z6 mélységig hatolnak be a tikorbe, mielStt
visszaverGdnének. A nagyszamu tervezési paraméter-
nek koszonhetSen (a rétegszam elérheti a 70-et) a csor-
polt tikrok a prizmakhoz képest 1ényegesen szélesebb
frekvenciatartomanyban képesek a titin-zafir-kristaly
(és mas optikai kozegek) diszperzidjat pontosan kom-
penzalni. Tovabbi elénytk, hogy a hagyomanyos lézer-
tiikrokhoz képest magas reflexioji hullimhossz-tarto-
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4. dbra. Csorpolt tikrokkel felépitett femtoszekundumos titin-zafir
lézer.

manyuk is joval szélesebb. Az Uj diszperziokompenza-
cios technika feleslegessé tette a prizmak hasznalatat,
ezaltal megnyitvan az utat a lehet§ legegyszertbb fel-
épitést femtoszekundumos lézer megalkotdsa felé (4.
abra).

Ez a lézer, amely ma mar a vilag tobb szaz laboratori-
umaban all a tudomany szolgalatiban, mindossze egy
néhany milliméter hossztsagu titin—zafir-kristalyt, né-
hany nagy sdvszélességi csorpolt tikrot, egy kicsatolo-
tikrot, valamint egy blendét tartalmaz. Egyszerisége elle-
nére rutinszerden allit el6 8-10 femtoszekundumos fény-
impulzusokat. Az els6 csorpolt titkkroket 1993-ban Szipdcs
Robert tervei alapjan Kdrpdt Ferenc készitette az MTA
Szilardtestfizikai és Optikai Kutatointézetében, amelyek a
Bécsi Miszaki Egyetemen kertltek (sikeres) kiprobalasra
egy (azota is tartd) kutatdsi egyiittmikodés keretében [3).
Azoéta lényegében a csorpolt tikrok tervezési és elGallita-
si technikajanak fejlédése hatarozza meg a femtoszekun-
dumos lézertechnika teljesit6képességét. Segitségiikkel
id6kozben nagyteljesitményd, 4 femtoszekundumos im-
pulzusokat sikerilt elGallitani 750 nm-es hordozéhullam-
hosszon [1], ahol a fény elektromagneses terének rezgési
periodusa 2,5 fs.

Fényimpulzusunk tehdt kevesebb, mint két oszcilld-
cids peridodusban hordozza energidjanak 90%-at! Ez azt
jelenti, hogy elérkeztiink egy végsd, a fény hullimhossza
altal megszabott elvi korlat kozvetlen kozelébe, amely a
lathat6 fénnyel el&dllitott legrovidebb impulzusok
hosszat néhany femtoszekundumra korlatozza. A hullim-
hosszal val6 Osszehasonlitas segitséget nyujt a széban
forgd idétartamok szinte elképzelhetetlen rovidségének
érzékeltetéséhez: 4 femtoszekundumos idStartama alatt
az impulzus kevesebb, mint két hullimhosszt, azaz 1,5
mikrométert halad elére, 300000 km/s-os terjedési sebes-
sége ellenére! Ilyen rovid idStartamokat természetesen
még a leggyorsabb elektronikus méréstechnika sem
képes megmérni. Szerencsére a femtoszekundumos 1é-
zertechnika fejlédésével parhuzamosan kifejlesztésre
kertiltek a fényimpulzus autokorrelacidjan alapuld mérési
modszerek, amelyek segitségével ma megbizhatéan
mérni tudjuk nem csak az impulzus hosszat, hanem id6-
beli alakjat is, egészen a legrovidebb, néhiny femtosze-
kundumos id&tartamokig.

Ezekkel a fényimpulzusokkal a leggyorsabb kémiai
atalakulasok is kovethetévé vilnak, hiszen még a legki-
sebb rendszama, azaz legkdbnnyebb atomnak, a hidro-
gén-atomnak is néhany femtoszekundumra van sziiksége

ahhoz, hogy kémiai folyamatok soran valamely moleku-
lahoz valoé kotodésébdl kiszabadulva 0,1 nanométer
nagysagrendd (azaz kémiai kotése hosszaval 6sszemér-
het6) utat megtegyen. A femtoszekundumos lézertechni-
ka térhoditasat és jelentGségét a kémiai folyamatok kisér-
leti vizsgalataban mi sem bizonyitja jobban, mint az 1999-
es kémiai Nobel-dij, amelyet a femtokémia létrehozasa-
ban szerzett érdemeiért Abmed Zewailnak, a Kaliforniai
Muegyetem professzordnak itéltek.

Id6kozben a kutatdsi teriilet rohamosan tovabbfejls-
dott. A femtoszekundumos fényimpulzusokat mar nem
csak az atomok molekulakban végbemend mozgisanak
tanulmanyozdsara hasznaljadk, hanem idSkozben ezen
mikroszkopikus mozgis irdnyitasara is sikeresen bevetet-
ték. Ezzel elsé alkalommal nyilik lehet6ség molekularis,
azaz kémiai, biokémiai folyamatok mikroszkopikus szin-
ten torténd tudatos befolyasoldsira, kontrollalasara! A
lépés hordereje aligha talbecsiilhetd!

A fentiek 0Osszegzéseként nyugodtan kijelenthetjik,
hogy a femtoszekundumos fényimpulzusok, illetve mé-
réstechnikak megjelenése forradalmi elérelépéseket ho-
zott az atomok molekuldkban, illetve szilardtestekben
valé mozgisanak kozvetlen (id6tartomanybeli) kisérleti
vizsgalata teriiletén. De lehetséges-e még ennél is ,mé-
lyebbre” hatolni az anyag mikroszkopikus folyamatainak
megismerésében és betekintést nyerni az atomok belsejé-
be, azok gerjesztését kovetd elektronikus folyamatok
idébeli lefolyasaba? Mint a fentiekben emlitettiik, ehhez
szamos esetben 1 femtoszekundumnal is rovidebb, atto-
szekundumos impulzusokra lenne sziikségiink (1 as =
107 fs) a szoban forgo elektronikus gerjesztési és relaxa-
cios folyamatok rendkiviili sebessége miatt. Néhany hete
ez sem latszik lehetetlennek.

Attoszekundumos impulzusok
¢és méréstechnika

A fent elmondottakbdl kovetkezik, hogy 1 femtosze-
kundumnal rovidebb impulzusokat csak a lathat6 fénynél
lényegesen rovidebb hullimhossza sugarzassal lehet
esélytink el6allitani. Az extrém ultraibolya (XUV), illetve
a még rovidebb hullimt rontgensugarak elegendGen
rovid hullimhosszal rendelkeznek attoszekundumos im-
pulzusok el6allitisahoz. Jollehet szamos XUV- és ront-
genforras all régota a tudominy, technika és gyogyitas
tertiletén alkalmazasban, a hagyomanyos forrasok egyike
sem képes még a femtoszekundumos idétartomany meg-
kozelitésére sem. A 90-es évek elején felfedeztek egy Gj
rovid hullama fénysugarforrast, amely felcsillantotta a
reményt a lathaté fény rezgési periddusindl rovidebb
impulzusok eléallitisara. Az 0j, 1ézernyalabhoz hasonlo
tulajdonsagt XUV és (lagy) rontgensugarat gaz halmaz-
allapotban 1évé atomok nagyintenzitdsa femtoszekundu-
mos lézerimpulzusokkal torténd besugarzasakor észlel-
ték kutatok [4, 5]. A sugdrzas spektruma diszkrét vonalak-
bol, a lézerfrekvencia magas, paratlan-rendd felharmoni-
kusaibol allt, ezért magasrendd felharmonikus sugarzas-
nak (high-order harmonic radiation) nevezték el. A su-
garzas eredetét Paul Corkum kanadai kutatonak sikerilt
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5. dbra. Magasrendu felharmonikuskeltés atomokban.

roviddel késébb egy szemléletes, félklasszikus modell
segitségével megmagyarazni [6].

E szerint a rovid hullaima, XUV- és rontgenemisszio
hiarom, a besugirzott lézerfény egyetlen rezgési pe-
riodusan belil lejatszodo, elemi folyamat eredménye
(5. dbra). ElsG lépésben a nagyintenzitisi (I ;. =

10" W/cm?) 1ézerimpulzusban az elektromos mez6 osz-
cillacios cstcsértéke kornyékén elegendSen erdssé
valik ahhoz, hogy az atom legkiils6 (leggyengébben
kotott) elektronja altal érzett sztatikus Coulomb-teret
rovid idére (a rezgési félperiodus toredékére) olyan
mértékig deformalja, hogy az elektron jelentGs valoszi-
niséggel képes legyen a alaguteffektus segitségével
atomi kotott allapotabdl kiszabadulni. Ezt a folyamatot
optikai térionizdcionak nevezzik. Az atom kotelékébdl
kiszabadul6 elektron-hullamcsomag idStartama a 1ézer-
fény félperiodusanak toredéke lehet, hiszen a lézertér
csokkenésével a potencidlgat nagyon gyorsan athatol-
hatatlannd valik. Ez 1 fs korili félperiddus esetén né-
hany szaz attoszekundumos idGtartamot jelent.

Kiszabadulasat kovetSen az elektron-hullimcsomagot
a nagyerejl lézertér elGszor eltavolitjia az atomtorzstdl.
Ha a lézertér linearisan polarizalt (azaz az elektromos és
magneses térerGsség irinya rogzitett) — és itt ezt feltéte-
lezziik —, akkor fél rezgési periddussal késébb az elekt-
ron mozgasirinya megfordul és az elektromos térerGsség
a teljes rezgési periodus befejezése eldtt visszatériti az
atomtorzshoz. A visszatér§ elektron mozgasi energidja
aranyos a stacionarius kortilmények kozott a 1ézertérben
rezgs szabad elektron atlagos rezgési energiajaval: W, o
W,pe = €E/4mw’. (eés m,az elektron toltését és tome-
gét, E, és o pedig a lézer elektromos terének rezgési
amplitidojat és korfrekvencidjat jelolik.) Erzékenyen
figg kiszabaditasanak pillanatitol, utobbi optimalis érté-
ke esetén a mozgasi energia a visszatérés pillanatiban az
atlagos rezgési energia haromszorosat is elérheti: W, =
3W,., [0]. Az elektron (kicsiny, de véges valoszintséggel
bekovetkezd) eredeti kotott allapotba vald rekombina-
cidja esetén ez az energia egy foton kisugdrzasaval fel-
szabadul. Az emisszi6 fotonenergia-spektruma (az ener-
gia-megmaradias kovetkezményeként) megegyezik a
visszaérkezG elektron (kotési energiaval megnovelt)
energiaspektrumaval, amely zérustol =3W,,., ertékig ter-
jed. A lézerimpulzus cstcsan, I, = 10" W/cm? és A =
750 nm esetén a fotonenergia- spektrum kozel 200 eV
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6. dbra. Femtoszekundumos lézerimpulzusokkal keltett extrém ultra-
ibolya felharmonikusok (felsé dbra), felharmonikus-sugarzas szimulalt
idébeli lefolyasa a 90+2,5 eV-os tartomdnyban 7 fs-os lézerimpulzusok
esetén (alsé dbra).

energidig terjed, amely 10 nm-nél rovidebb hullamhossza
lagy rontgensugar emissziojat jelenti. A modell (és kvan-
tummechanikai szamitdsok) szerint a nagyenergiaja fo-
tonemisszio idGtartama a maximalis fotonenergia kozelé-
ben akar 100 as rovidségd is lehet.

A fent leirt folyamat a beesd 1ézerfény egyetlen rezgési
periodusa alatt jatszodik le. A folyamat minden rezgési
félperiddusban (amikor a rezgé elektromos térerdsség
maximalis), az alaguteffektussal Gjraindul, mindaddig,
amig az elektromos mezG megfelelS erGsséggel rezeg, il-
letve az alapallapot ki nem tril. Ha a lézerimpulzus sok
rezgesi ciklusbol all (t, > 10 fs), akkor a fenti mikrosz-
kopikus folyamat periodikus ismétlédésének kozvetlen
kovetkezménye, hogy a kibocsatott sugarzas emisszios
spektruma diszkrét, a megjelens vonalak a beesd 1ézer-
fény magas (szimmetria-okokbol paratlan-rend®) felhar-
monikusainak felelnek meg (lisd a t, = 30 fs-os lézerim-
pulzusokkal mért gorbét a 6. dbra felsG részén). Jollehet
a szamitasok szerint az egyes rontgenimpulzusok idétar-
tama legfeljebb néhany szaz attoszekundumos, az a tény,
hogy az emisszi6 nem egyetlen impulzusbol, hanem
gyors egymasutianban (korilbelil 1 fs-onként) egymast
kovets impulzusok vonulatabol 4ll, jelentés problémakat
okozna spektroszkopiai alkalmazdsokban. Képzeljik el,
hogy egy gyorsan mozg6 targy fényképezése sorin fil-
mink nemcsak egyszer, hanem gyors egymasutanban
tobbszor is megvilagitasra kertil. Barmilyen rovidek le-
gyenek is az egyes expoziciok, ha a targy elmozdul az
expozicios sorozat teljes idStartama alatt, a kép elmoso-
dott lesz. Ezért célunk egyes izolalt impulzusok eléallita-
sa, amennyiben az impulzushossznak megfelel6 idéfel-
bontdssal szeretnénk mikroszkopikus folyamatokat tanul-
manyozni.

Szamitasok szerint a fent leirt felharmonikus-keltési
folyamat egyetlen attoszekundumos rontgenimpulzust
eredményezhet, ha a besugirzott 1ézerimpulzus mind-
ossze néhany rezgési ciklusbol all (t, < 10 fs), és az
emisszios spektrumbol kiszirjlik a legnagyobb energiaju
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fotonokat. Ilyen rovid 1ézerimpulzusok esetén az utobbi-
ak elGallitasahoz sziikséges térerGsség csak egyetlen rez-
gési ciklusban (a lézerimpulzus kozepén) all rendelke-
zésre! A 0. dbra also részén a folytonos vonal 7 fs-os, 750
nm-es lézerimpulzusok altal generdlt 90 eV energiaja
(lagy) rontgenemisszid szamitasok altal elSrejelzett id6-
beli lefolydsat mutatja. A korilbeltl 500 attoszekundu-
mos impulzushossz alig hosszabb, mint a szidmitisokban
hasznilt savszir6 5 eV sivszélességével elméletileg elér-
hetd legkisebb érték (azaz az impulzus gyakorlatilag sav-
szélesség-limitalt). Ebbdl az elméleti elrejelzésbdl kovet-
kezik, hogy az emisszids spektrumnak folytonossa kell
vilnia. A 6. dbra felsé részén dbrazolt kisérletileg elGalli-
tott sugarzas spektruma a legnagyobb fotonenergiak tar-
tomanyaban (80-120 eV) valoban folytonossa valik. A
folytonos spektrum azonban minddssze azt jelzi, hogy az
adott energiaju rontgensugarak egyetlen impulzus forma-
jaban kertilnek kisugarzasra. Az impulzus hosszardl ez a
mérés nem szolgaltat informaciot, mert a spektrilis kom-
ponensek fazisait nem ismerjiik!

Az elméleti vizsgalatok altal megkovetelt paraméterek-
kel rendelkezd lézerimpulzusok a titin—zafir-lézer hul-
limhossztartomanydban (t, < 10 fs, A = 750 nm, P, =
10" W) mir csaknem 5 éve rendelkezésiinkre allnak [1],
ezekkel majdnem ilyen régdta generdlunk felharmoni-
kus-sugarzast [7]. A rontgenimpulzus idStartaminak mé-
rése azonban lényegesen nehezebb feladatnak bizonyult,
mint az impulzus elGallitdsa, mert a lathato fénynél alkal-
mazott autokorrelacids technikak a rontgenimpulzusok
viszonylag alacsony intenzitisa és az anyag rontgentarto-
manybeli gyenge polarizalhat6siga miatt nem vezethet-
tek eredményre. Ezért az intenziv femtoszekundumos
lézerimpulzussal vald korrelacio latszott az egyetlen jar-
hat6 Gtnak. De hogyan lehet egy 5-10 fs-os 1ézerimpul-
zussal valo korrelaciobol egy esetlegesen 1 femtoszekun-
dumnal is rovidebb rontgenimpulzus idStartamat megbiz-
hatéan meghatarozni?

Ez csak akkor elképzelhetd, ha a fizikai mennyiség,
amelyet a két impulzus kozotti késleltetés fliggvényében
mértink, a rontgenimpulzus pillanatnyi intenzitisinak
(vastag vonal a 6. dbra als6 részén) és a lézerimpulzus
pillanatnyi elektromos térerdsségének (vékony vonal a 6.
abra also részén) szorzataval arinyos. Ebben az esetben
a mérend6 fizikai mennyiség a rontgenimpulzus késlelte-
tésének valtozdsaval kovetné az elektromos mezé oszcil-
dusanal, ugy az oszcillici6 ,elmosodik”; azt a tilsagosan
hossz rontgen-,expozici6” nem képes felbontani. A
mért fizikai mennyiség lézer elektromos tere altal okozott
oszcillacioja anndl kihangsilyozottabban keriil napvilag-
ra (annal ,mélyebben” modulalt a két impulzus kozotti
késleltetés fliggvényében), minél rovidebb a rontgenim-
pulzus id6tartama a lézer félperiddusihoz képest. Ahogy
az el6bbi az utdbbi toredékére (kortlbelil tizedére)
csokken, a korrelacids fliggvény modulacids mélysége
eléri elméleti maximumat, kovetkezésképp a rontgenim-
pulzus idéStartamanak tovabbi rovidiilése esetén tovabb
nem valtozik, azaz az ilyen rovid impulzusok a modszer-
rel mar nem mérhetSk. A 1ézer félperiddusinak korilbe-
lul 1 femtoszekundumos hossza esetén tehat a modula-
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7. dbra. Attoszekundumos XUV impulzusok idGtartamanak mérése.

cios mélység a rontgenimpulzushossz 0,1-1 fs (100-1000
as) kozotti tartomanyaban valtozik és ezzel lehetGvé teszi
annak meghatarozasat. A kozelmuiltban, hosszas el6ké-
szitést kovetSen, sikerllt ezt a mérési elvet a gyakorlatba
attltetniink.

A mérési elrendezést a 7. dbra mutatja [8]. ElsG 1épés-
ben 7 femtoszekundumos, 0,5 millijoule energidja, 750
nm lézerimpulzusokkal felharmonikus sugarzast allitunk
el6 neon-gizban, amelynek spektruma 120 eV-ig (~10
nm hullimhosszig) terjed. A koherens felharmonikus
sugar az 6t generdld 1ézersugarral kollinedrisan terjed,
rovidebb hullamhossza kovetkeztében a lézernyalabnal
joval rovidebb divergencidval. A két sugar egy (két rész-
bdl allo) Mo/Si vékonyréteg fokuszalotikorre esik, mi-
utdn a kisebb dtmérdjd rontgennyalab athalad egy a lé-
zersugarat a rontgennyalab keresztmetszetében blokkolo
vékony fémfolian (cirkonium). A rontgennyalab kereszt-
metszetén kivil a lézernyalib akadilytalanul haladhat,
mig el nem éri a kétkomponenst tikrot, amelynek kilsé
része visszaveri. A lyukas” lézernyalabon beliil halad a
rontgenimpulzus, amelyet a Mo/Si tikor belsé része 90
eV fotonenergia kornyékén ~5 eV sivban reflektal. A
tiikor belsé részét egy piezoelektromos kristaly segitségé-
vel tudjuk a kiils6 részhez képest mozgatni nanométeres
pontossiggal, amely attoszekundumos pontossaggal val-
toztathato késleltetést valosit meg a rontgen-, illetve 1é-
zerimpulzus kozott. A két nyalab végil a tiikkor fokusza-
ban egy vékony csovecskébdl kiaramld kripton-gazban
talalkozik.

Itt a rontgenimpulzus a lézertér jelenlétében ionizdlja
a kripton-atomokat. Az ionizicidé soran kiszabadul6
elektronok kezdeti energidja a rontgen-fotonenergia
(=90125 eV) és az elektron-kotési energia (~14 eV) ku-
lonbsége, azaz ~76%2,5 eV. Mivel a szabaddi vilo
elektronok erds lézermezében talaljak magukat, utobbi
befolyasolja mozgasukat, ezaltal kinetikus energiajukat.
EgyszerGen megmutathatd, hogy az energiavaltozas az
elektron kiszabaduldsanak pillanatdban uralkodo elekt-
romos térerdsség fliggvénye, amely igy a rOntgen- és [é-
zerimpulzus kozotti késleltetés fliggvényében periodi-
kusan viltozik. Ez a periodikus valtozas persze akkor és
csak akkor mérhetd, ha a rontgenimpulzus rovidebb
1 fs-ndl. A fotoelektronok energidjat egy repiilési id6
detektorral mérjiik a 1ézer- és rontgenpolarizaciora me-
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8. dbra. ErGs lézertér jelenlétében generalt rontgen-fotoelektron
spektrum (also dbra) és annak félértékszélessége (felsG abra) a ront-
genimpulzus (650 as) és a lézerimpulzus (7 fs) kozotti késleltetés
fuggvényében.

réleges iranyban. Ebbdl a detektalasi geometriabol ko-
vetkezik, hogy a felfelé vagy lefelé mutaté lézer-térerGs-
ség szimmetriaokokbol ugyanolyan valtozdst okoz a
mért elektron-energiaspektrumban, azaz a késleltetéssel
fellépd vart modulacio periodusa fele a 1é€zer periodusa-
nak. Ez azt jelenti, hogy modulacio észlelését csak ak-
kor varhatjuk, ha a rontgenimpulzus hossza jelentGsen
rovidebb a 1ézer kortlbeliil 1,2 fs-os félperiddusinal.

A mérési eredményt a 8. dbra mutatja [9]. Az elektro-
nok kinetikus energidjinak spektruma a késleltetés
fuggvényében szignifikins moduldciot mutat, amelynek
periodusa az elméleti elGrejelzésnek megfelelGen meg-
egyezik a lézer félperiodusaval. A modulaci6 esetiink-
ben (az elmélettel 6sszhangban) elsGsorban a spektrum
szélességének valtozdsiban jelenik meg. A spektralis
szélesség periodikus valtozasaban észlelt ~50%-0s mo-
dulacios mélység a rontgenimpulzus idStartamat T, =
650£150 as értékinek hatdrozta meg, jo egyezésben az
elméleti elSrejelzéssel. Ezzel els alkalommal sikertlt 1
femtoszekundumnal rovidebb idétartama elektromag-
neses impulzust generdlnunk. A mérési eredménybdl,
amelynek minden egyes késleltetéshez tartozo spektru-
mahoz sok ezernyi lézerimpulzus altal generalt jel ak-
kumulalasaval jutottunk, azt a spektroszkoépiai alkalma-
zdsok szempontjabol rendkiviil fontos kovetkeztetést is
levonhatjuk, hogy az attoszekundumos rontgenimpul-
zus attoszekundumos pontossaggal szinkronizalt az Gt
elGallitd néhiny femtoszekundumos idGtartamt fény-
hullamhoz képest. A mérésekbdl az is egyértelmien
kovetkezik, hogy az elektron kotott allapotbol szabad
allapotba torténd atmenete a gerjesztést néhany szaz
attoszekundumon beliil koveti. A nem kiilonosebben
meglepd eredmény jelentGségét az a tény adja, hogy az
els§ attoszekundumos spektroszkopiai mérésnek te-

kinthetd. Végil emlitésre méltod, hogy az attoszekundu-
mos rontgenimpulzussal elGallitott fotoelektron-spekt-
rum 8. abran mutatott valtozasai elsé alkalommal szol-
galtatnak kozvetlen (idéfelbontott) fényképet a lathatod
fény rezgéseirdl! Tobb, mint szdz év telt el Hertz hires
kisérlete 6ta, amellyel bebizonyitotta, hogy a fény elekt-
romagneses hullam, mig végre sikerilt ezeket a hulla-
mokat egy ,fényképen” lathatéva tenniink.

Az itt bemutatott mérési elrendezéssel elsé alkalom-
mal vilik lehetévé elektronok atomon belili gerjeszté-
se, relaxdcidja, valamint elektron-elektron kolcsonhata-
sok idébeli lefolyasanak kisérleti vizsgalata. Optikai
térionizacio, belsé héjon megiiresedett allapot betolté-
se, belsé dllapotok kozotti lebegés — megannyi alapvets
atomfizikai folyamat, amelynek kozvetlen, idGtarto-
manybeli kisérleti vizsgalatira eddig nem volt lehets-
ség. Az Uj kisérleti technikdabdl fakado lehetSségek tel-
jes skalajat aligha lehetséges megjosolni. A tapasztalat
azt mutatja, hogy gyakran éppen azok az alkalmazasok
vilnak a legjelentésebbekké, amelyekre a kutatok az Gj
modszerek, technikak kidolgozasakor nem is gondol-
tak. Egy-két év mulva taldn mir lényegesen tobbet tu-
dunk. Remélem, hamarosan lesz okom és lehetéségem
a Fizikai Szemle tisztelt olvasoit a tovabbi fejlemények-
16l tajékoztatni.

Mivel budapesti egyetemei tanulminyaimat kovetd palyafutisom
sordn ez az elsé anyanyelvemen megirt dolgozat, szeretném megra-
gadni az alkalmat, hogy megkoszonjem tanaraimnak, Marx Gyérgy-
nek és Simonyi Kdrolynak azt a szeretetet és érdeklGdést, amelyet a
kvantummechanika és elektrodinamika irant belémoltottak, tovibba
elsé tudomanyos témavezetémnek, Bakos Jozsefnek, hogy figyelme-
met egy (nem csak engem) lebilincselS kutatasi teriilet irdinyaba for-
ditotta.
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