
De kortst mogdijke laserpulsen tat nu toe 

De nieuwe fvsica van 

Om de bewegingen van de elektronen in atomen en moleculen te 

kunnen waarnemen, zijn attosecondelasers nodig. De productie 

en karakterisatie van attosecondepulsen is pas sindskort mogelijk. 

Toepassing van deze attosecondelasers belooft unieke inzichten te 

geven in de manier waarop elektronen wisselwerken met licht, en 

de wijze waarop een elektronische excitatie koppelt met andere 

vrij heidsgraden in @en systeem. Matthias Kling en  arc vrukking 
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Korte 1aserpuIsen maken het rnogelijk 
om snelle processen die zich in de na- 
tuur afspelen in de tijd te voIgen, op 
een manier die vergelijkbaar is met het 
m a h n  van een film. Net zoaIs een film 
opgebouwd is uit beeldjes die enkele 
tientaIlen keer per seconde gere- 
giswerd worden, doen fysici, chemici 
en biologen experimenten waarbij een 
laser momentopnamen maakt van een 
zich snel voltrekkend dynamisch pro- 
ces. Een complcatie die zich hierbij 
voordoet is dat de opname en venver- 
king van C4n beeldje over het algemeen 
meer ujd in beshg neemt dan het tota- 
le proms dat men wil bestuderen. 
Daarom worden deze experimenten 
meestaI gedaan in de vorrn van een 
pomp-probe-experiment: het fysische, 
chemische of biobgische systeern 
wordt keer op keer onder identieke 
omstandigheden geprepareerd (met 
een korte pomppuls), en vervolgens op 
een variabe1 tijdstip bekeken met be- 
hulp van een probepuls. De tijdsreso- 
lutie in het experiment en de tijdschaal 
van het dynamische pmces dat bestu- 
deerd kan worden wordt dechts be- 
perk door de tijdsduur van de pomp- 
en probepuls. 

STEEDS SMELLER 

Het bereiken van steeds kortere puls- 
duren is een rode draad geweest in de 
ontwikkeling van geavanceerde laser- 
systemen in de afgelopen tientallen 
jaren. Bewegingen van atomen die 

aanleiding geven rot reacties van mole- 
culen speIen zich voornameIijk op 
femtosecondetijdschalen af en zijn de 
afgelopen tiendlen jaren uitgebreid 
bestudeerd, dankzij de ontwikkeling 
van de titaan-saffier-laser (Ti-Sa-laser) 
en de ontwikkeling van de aogenoem- 
de chirped pulse amplijmtion-versterkew 
(CPA-versterkers). Met dit soort syste- 
men, opererend vanaf het infiarode tot 
het ultravioIette deel van het specmm, 
is het mogelijk om atomaire bewegin- 
gen waar te nemen met een tijdsreso- 
lube van tenrninste 5 tot 10 femto- 
seconden. De snelle bewegingen van 
eIektronenvereiste een nieuwe technolo- 
gie: de amerondelasa. 
De eerste amsecondelaser (x  attose- 
conde = ~0-l' seconden) werd in 2001 
gerapporteerd door Pierre Agos tini 
(CEA Saclay, Frankjk) en Harm Geert 
Mdler (AMOLF). Zij lieten zien dat in 
hoge harmonische generatie (H nG) 
pulsen gevormd worden met een duur 
van slechts enkele honderden attose- 
conden. Hoge harmonische generatie 
(zie figuur I) is een proces waarbij een 
gasvormig atomair of moleculair me- 
dium blootgesteld wordt aan een in- 
tense femtosecondelaser (mew tal een 
Ti-Sa-laser, met een ceneale goIfleng- 
te rond 800 nm). De femtoseconde- 
laser trek eIehonen uit de atomen/ 
moleculen in korte pulsen die twee 
keer per optische periode gevormd 
worden als het elektrisch veld van de 
Iaser maximad is. Dew elehonen 
worden versneld in het oscilterende 
elektrische veld van de laser. Een deel 
van de elelmonen wordt hierbij terug- 
gedreven naar het ammaire of molecu- 
laire ion waaruit ze afkomstig zijn. In 
de hierop volgende elekaon-ion-inter- 
actie is er e m  kleine maar eindige kans 
dat een recombinatie plaatsvindt, 
waarbij de energie die in het systeem 
geinvesteerd is (de ionisatie-energie 
van het e l e h o n  plus de kinetische 
energie van het elektron als gevolg van 
de versnelIing in het laserveld) vrij- 
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Figuur I 
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komt als een fbton in het extreem 
ulmviolette (xw-Ideel van het spec 
mum. Vanwege de gepulsee aard van de 
ionisacie van de e l e b n e n  wordt dit 
licht: eveneens in korte pulsjes ge- 
vormd, waarbij zelfs attosecondepul- 
sen ontstaan. De duur van deze pulsen 
is maar een fractie van de optische pe- 
riode van de Ti-Sa-laser (r < 2,7 fern- 
toseconden). Het experiment van 
Agostini en MuUer toonde aan hoe, 
uitgaande van een Ti-Sa-laser met een 
pulsduur van ongeveer 40 femmsecon- 
den (cirm vijfkien optische perioden), 
een trein van enkeIe tieenmllen -250-at- 
tosecondeherpulsen gevormd werd, 
met een onderlinge afitand van 1,35 
ferntoseconden, zijnde een halve perio- 
dt van de Ti-Sa-laser. SoortgeIijke me- 
tingen werden kort daarop ook in Am- 
sterdam bij AMOLF verricht. 

A m o s ~ c o ~ o ~ w  LS(TREIN) 

HoeweI pdsen van enkele honderden 
amseconden kort genoeg zijn voor 
veel interessante experimenten waarin 
elekmndynamica bestudeerd wordt, 
is het in veel gevallen niet mogdijk om 
deze experimenten te d w n  met een at- 
rosecondepuImern. Indien de pomp- 
enlof probepuls bestaae uit een min 
van pulsjes, dan is er een onzekerheid 
over de attosecondepuh waarmee de 
elebnenbeweging in gang gezet 
wordt en de ateosecondepuls waarmee 
de opname van deze beweging ge 
maakt wordt. DerhaIve is er veel werk 
verricht om indiuiduele amsecondepu1- 
sen op te wekken. Hiervoor zijn in- 
middels wee succesvolle methoden 
ontwikkeld. De eerste is gebaseerd op 
bet gebruik van een femtosecondepuls 
die zo kon is (-5 fimtoseconden) dat 

het driestapsproces van ionisatie, ver- 
snelling en recornbinatie slechts & 
h e r  tijdens de puls plaatsvind~ De an- 
dere methode rnaakt gebruik van een 
femtosecondehser waarvan de polari- 
satie tijdens de puls verandert (van cir- 
culair, n m  lineair, naar circulair], en 
is gebaseerd op het gegeven dat re- 
combinatie alleen mogelijk is als gedu- 
rende een halve priode de pofarisatie 
lineair is. 
Bij het gebruik van zeer korte fimmse- 
condepulsen om een @soleerde am- 
secondepuls te maken, is het belang- 
rijk om te weten wanneer het elek- 
trisch veld van de laser maximaaIlmi- 
nimaal is binnen de ornhullende van 
de puls. De eigenschap van de laser die 
dit bepaalt is de zogenaamde carrier- 
enuehpe phase (CEP). Geisoleerde am- 
secondelaserpuIsen kunnen a1Ieen re- 
produceerbaar gernaakt worden ds de 
CEP van de laser van puIs mt puls iden- 
tiek is. Daarom is er de akelopen jaren 
veel aandacht geweest voor de ontwik- 
keling van CEP-gestabiliseerde laser- 
systemen [in Nederland in de gmep 
van KjeIt Eikema aan de w). Dk eerste 
intense, c~~gestabiliseede femtose 
condelaser werd in 2003 ontwikkeId 
door Ferenc Krausz van de TU Wien 
(inmiddefs werkzaam aan het Max- 
Planck hstitut f i r  Quantenoptik - 
MPQ - in Garching, Duitsland), en 
maakte gebruik van de frequentie- 
kammen-achniek waarvoor Theodor 
I-Ginsch (eveneens MPQ) samen met 
Jan Hall in 2005 de Nobelprijs Naruur- 
kunde kreeg. 

ELEK~ROWEN ~ R E N  

Sinds 2003 zijn intense, CEP-gesrabili- 
seerde laserpulsen gebruikt om geTso- 
leerde attosecondelaserpuIsen te ma- 
ken en om de foro-ionisarie van am- 
men (specifiek: de richting waarin her 
elektron uic het amom vliegb re sturen. 
In sameiwerking met de groep van Fe- 
renc Krausz, wereldleider op het ge- 
tried van attosecondepulsen, hebkn 



wij recentelijk ondenocht in hoeverre 
het mogelijk is om met ten CEP-gesta- 
biliseerde laser het mnsport van 
e l e b n e n  binnen e n  molecuul te 
sturen [I]. Daarvoor hebben we e n  ex- 
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serpuls. Om zichtbaar te maken of het 
eIekmon zich bij het ene, dan we1 het 
andere proton bevond, gebmikten we 
vervolgens de laser om het molecuul a 
dissocitren. Met behdp van de in 1996 
door Dave Parker (Nijmegen) ontwik- 
hlde tweedimensionale uclucity map 
imaging-techniek werd de snelheid van 
het bij de dissociatie gevormde D+-ion 

deling, met e n  maKimale kinetische 
energie van ongewer rr eV. In de mn- 
wurplot in figuur 2 wordt een asym- 
metrieparameter getoond tgeddni- 
eerd aIs het genodieeerde vcrsehil 
mssen her aantal Dt-ionen dat naar 
boven of naar beneden Imgs de poIari- 
satie-as van de laser uitvliegt) als hnc- 
tie van de kinetische energievan de D+- 
ionen en de cap van de laser. Duidelijk 
zichtbaar is dat voor hgmenten met 
kinetische energietn tussen 3 en 8 eV 
de asymmetrieparameter afhangt van 
de CEP van de laser, met andere woor- 
den de CEP van de laser bepaalt of het 
elelmon in de dissociatie meebeweegt 
met de hrn die naar boven respectie- 
velijk beneden uitvliegt 
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periment g&an aan het simpelste 
molecud M o o r  deze vraag relevant 
is, het HIt-molecud (eigenlijk, om ex- 
perimentele redenen, ,het DZt-mole- 
cuuI] , bestaande uit twee protonen en 
t i n  elektron. We hebben wor dit mo- 
Iecuul onderzocht in hoeverre we kon- 
den stuxen of het eIekmon zich bij het 
ene, clan we1 het andere proton be- 
vindt. 
Om dit experiment uit te kunnen voe- 
ren, moesten we het D,+-molecuul 
allereerst produceren, iets wat eenvou- 
dig te doen is via ionisatit van neut rd  
D, met een intense femtosecondela- 

gerneten. Op basis van impds- en 
energicbehoud werd hiermee tegelij- 
hrtijd de snelheid van het neutralc D- 
atoom, en dus de positie van het 
elekaon bepdd. 
Het belangrijkste resulmt van het ex- 
periment woxdt getoond in figuur z 
Aan de linkerkant van deze figuur 
wordt de kinetische-enexgiwerdeling 
van de in de dissociatie gevormde D+- 
ionen getoond. Op grond van het feit 
dat de dissociatie plaatsvindt voIgens 
een aantal (uitgebreid bestudeerde en 
goed begrepen) mechanismen, is dit 
een zeer brede kinetische-energiwer- 

~NTERFEREN~E IN H, 
Verdere experimenten hebben laten 
zien dat deze geconmleerde elektron- 
Iokalisatie veroonaakt wordt door een 
mechanisme dat twee belangrijh de- 
menten bevat. AIIereerst wordt de 
aspmenkche dissociatie in gang 
gezet door een botsingran hct D,+-ion 
met het elekrmn dat uitgeworpen 
wordt op het moment dat het neutraIe 
Dl-molecuul in D,+ omgezet wordt. 
Deze elekeron-ion-botsing lijkt sterk 
op de elektron-ion-botsing die in het 
eerder beschreven proces van hoge 
harmonische generatie plaatsvindt. 
Dit blijkt uit de afhankelijkheid van de 
elektronlokalisatie ten aanzien van de 
Iaserpolacisatitie (lineair of circulair). 
Verder Iaaen numericke berehningen 
zien dat het dissocitirende D,+-mole- 
cuul fbtonen blijft uirwisselen met de 
laser, -door het zich aan het eind 
van het experiment niet Ianger in &n 
welgedeihieerde e lehnische  toe- 
stand bevindt, maar in een zogenaam- 
de 'coherente superpsitie' van ten 
minsw twee elehonische toestanden. 
Dit is belangrijk, orndat individuele 
elekmnische toestanden een welge- 
definieerde pariteit hebben, wat impli- 
ceert dat bij een dissociatie evenveei 
D*-ionen ornhoog aIs omhag zouden 
vliegen. SIechts wanncer de golfinc- 
tie van het molecuul tegelijhrtijd bij- 
dragen van urnheidme eIekmnische 
niveaus bevat, is het mogelijk om de 
pariteit - en dus de symmetric - mn de 
elektronische goIfhnctie te bmken. 



We kunnen de Iomsatie van het 
e l e k n  in de dissociatie van D,+ w k  
op een andere manier beschrijven. 
Onder invloed ran de Iaser wordt het 
D2-elekhn h e n  en weer g e d m n  
Eussen de nvee atoomkernen. Doordat 
deze kernen zich echter van elkaar ver- 
wijderen, ontsmat er een b a d r e ,  
waar her elelmon niet langer werheen 
kan bewegen of doorheen kan tunne- 
ten. Afhankelijk van de c s ~  van de 
laser blijfi her elektron dan verder bij 
het ene of het andere proton. Huidige 
experimenten in Garching zijn erop 
gericht om de oscilIatie van het eIek- 
mn tussen de m e  protonen (die zich 
afspeelt op een attosecondetijdschaal!) 
en de uiteindelijh Iokalisatie van het 
elektron op een van dr twee, zichtbaar 
te rnaken. 

VAN WAYERSTOF NAAR DE V A S E  STOF 

Inbeknrie van golffincties is een es- 
sentieel element van quantummmha- 
nia (of, in de woorden van Richard 
Feynman "het enige mysterie van de 
quanturnmechanica") en dus is het 
welicht niet verwonderlijk dat het een 
behgr i jh  roI speelt in veeI attosecon- 
de-experimenm. Een mooL illusmtie 
hiervan is een experiment dat wij on- 
langs amen met Anne L'HuiIlier 
(Lund, Zweden, uitvinder van de hoge 
hamonische techniek) hebben uitge- 
voerd (zie figuur 3) [;xl. In dit experi- 
ment werden argonatomen geioni- 
seed door een a#osecondepuls&ein, 
in aanwezigheid van een sterk infra- 
rood laserveld. Zodra het atoorn geb- 
niseerd is door een van de atwseconde- 
pulsen, staat het elektron bloot aan het 
oscillerende elehische veld van de 
i n h d  laser. Als gevolg hiervan ver- 
andert tie snelheid van het elelmon, af- 
hankelijk van het moment waarop de 
ionisatie plaatsvindt. Sommige elek- 
eronen ondervinden een snelheidsver- 
andering langs de polarisatie-as in de 
positiew richting, terwijl andere 
elelmonen (die een halve periode eer- 
der of later ioniseren) een sneIheids- 
verandering in de tegengesteIde rich- 
ting ondergaan. Dit heeft als interes- 
sante consequentie dat aan het eind 
van het experiment, als wederom via 
velocity m p  i w i w  de snelheid v van 
de e l e b n e n  bepaaId wordt, een 

interferentie optreedt tussen el&- 
nen die direct na de ionisatie (voordat 
de versneIlingsverandering f 6v onder 
invIwd van het inkxode laseweld op- 
mad) een sneheid v + Sv respectieve- 
lijk v - dv hadden. Met andere woor- 
den, het gemeten intehrogram kan 
gezien worden als a n  meting van het 
fasmerschil tussen e l e h n e n  die di- 
rect na ionisatie door een ran de attose- 
condepulsen uitvliegen met een snel- 
heid v + Sv en e l e b n e n  die na ioni- 
satie door een andere attosecondepuls 
uitvliegen met een snelheid v - 6v, en 
kan gebruike worden om de fise van de 

om de eerste stappen te zewn in de 
richting van interfkromeaie van elek- 
cronische golfpakketten. Ah de huidi- 
ge trends zich voomem,  d e n  am- 
secondepulsen de kornende jaren ge- 
bmikt worden om eIeIrwnische pro- 
cessen in rnoleculen en in de g w n -  
denseerde h e  vast te Ieggen, waarbij 
hopelijk diepe inzichten vemomn 
kunnen worden in de d e r  waarop 
elelmonen wisstIwerkm met licht, wat 
de so1 is van elektron-elektron-interac- 
ties en hoe een eiektronische excitarie 
koppelt met andere vrijheidsgraden in 
een system. 
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elehonische golfinctie in de impuls- 
representatie te bepden. 
Ondenoek aan de generatie, de lad- 
terisering en het gebruik van attose- 
condelaserpulsen is de m o p e n  vijf 
jaar explosief toepornen. Talrijke 
rnethoden voor de hrakterisering van 
attosemndepulsen zijn d ontwikkeId. 
Amsecondepulsen zijn gebruikt om 
Augerdemy tijdsopgelost te bestude- 
ren, om het e leksch  veld van een 
ultrakorte laserpuls vast te leggen, en 
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