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Nobelova cena za fyziku 2023 — vyprava
do sveta attosekund

Jana Preclikovd, Martin Kozdk

Abstrakt. V roce 2023 byla Nobelova cena za fyziku udélena tfem vyznamnym osobnostem
v oblasti attosekundové fyziky. Clanek shrnuje zaklady tohoto védniho oboru, jeho# cilem je
zachytit nejrychlejsi jevy souvisejici s dynamikou elektronu v atomech, molekuldch a pevnych
latkéch.

Rychlost pohybujicich se predmétu souvisi s jejich hmotnosti — ¢im tézsi je objekt,
tim déle trva zmeénit rychlost jeho pohybu. Ve svété elektront v atomech a molekulach
se pohyby odehravaji béhem nékolika desitek attosekund, pricemz attosekunda je tak
kratka, ze do jedné sekundy se jich vejde tolik, kolik bylo sekund od zrozeni vesmiru.
Experimenty laureattt letosni Nobelovy ceny za fyziku umoznily vytvorit zdblesky
svétla tak kratké, ze jsou méreny v attosekundach, ¢imz umoznuji snimat videa pro-
cestt odehravajicich se uvnitt atoma a molekul. V roce 1987 Anne L’Huillier objevila,
7e kdyz intenzivni infracervené laserové svétlo projde pres vzacny plyn, vznikne mnoho
svételnych vin na riznych frekvencich. Kazda generovana vina obsahuje celoc¢iselny po-
¢et kmita na jednu periodu laserového svétla. Viny vznikaji interakei laserového svétla
s atomy v plynu; elektrony vytrzené z atomu ziskaji prebytecnou energii, ktera je pak
vyzarovana jako koherentni zareni na velmi kratkych vinovych délkach. Anne L’Huillier
pokracovala ve zkoumdani tohoto jevu nazvaného generovani vysokych harmonickych
frekvenci a polozila tak zdklad pro dalsi vyzkum. V roce 2001 se Pierru Agostinimu
podarilo vytvorit a charakterizovat sérii po sobé jdoucich svételnych pulzi, z nichz
kazdy trval pouhych 250 attosekund. Ve stejné dobé pracoval Ferenc Krausz s jinym
typem experimentu, ktery umoznil izolovat jediny svételny pulz, ktery trval 650 atto-
sekund. Prispévky laureatt umoznily prozkoumat procesy, které jsou tak rychlé, ze je
drive nebylo mozné sledovat.

Pierre Agostini se narodil v roce 1941 v Tunisu v Tunisku. Doktorské studium
absolvoval v roce 1968 na Aix-Marseille Université ve Francii a pozdéji pusobil jako
profesor na The Ohio State University, Columbus, USA.

Ferenc Krausz se narodil v roce 1962 v Mér v Madarsku. Doktorsky diplom ziskal
v roce 1991 na Technické univerzité ve Vidni. Pusobi jako reditel Max-Planck-Institut
fir Quaztenoptik v Garchingu a jako profesor na Ludwig-Maximilians-Universitét
v Mnichové v Némecku.

Anne I’Huillier se narodila v roce 1958 v Pafizi ve Francii. Doktorské studium
absolvovala v roce 1986 na Université Pierre et Marie Curie v Parizi a pusobi jako
profesorka na Lunds universited ve Svédsku.

RNDr. JaNA PrEcLiKOVA, Ph.D., CRYTUR, spol. sr.o0., Na Lukéich 2283, 511 01 Tur-
nov, e-mail: Jana.Preclikova@crytur.cz, doc. RNDr. MARTIN KOZAK, Ph.D., Matematicko-
-fyzikalni fakulta UK, Ke Karlovu 3, 121 16 Praha 2, e-mail: m.kozak@matfyz.cuni.cz
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Obr. 1. Laureédti Nobelovy ceny za fyziku 2023: Pierre Agostini, Ferenc Krausz a Anne
L’Huillier (autor fotografii: Nanaka Adachi, (c¢) Nobel Prize Outreach)

1. Historicky tvod

Meéreni ¢asu bylo od nepaméti dulezitou soucasti lidského zivota. Odedavna se lidé
snazili mérit ¢as mezi ruznymi udalostmi s co nejvétsi presnosti. Ve starovéku lidé
zacali pouzivat slune¢ni hodiny, pozdéji hodiny vodni a presypaci, jejichz presnost se
pohybovala v fddu minut. S postupujicim casem se zacaly objevovat presnéjsi zpt-
soby, jak mérit cas, zalozené na strojich s regulovanym mechanismem. Velkym skokem
v presnosti méreni bylo pouziti mechanického kyvadla, jehoz periodicky pohyb popsal
v roce 1582 Galileo Galilei. Prvni hodiny s kyvadlem sestrojil v roce 1656 Christiaan
Huygens a tento typ hodin pozdéji umoznil presnost s odchylkou nékolika vtetin za
den. Mechanické hodiny se déle vyvijely a vyuzivaly kromé kyvadla také balancované
pruziny. Jiz v této dobé bylo jasné, ze presnost méreni casu se odviji od frekvence osci-
laci frekvenc¢niho standardu pouzivaného hodinami. Revoluci v tomto ohledu prineslo
vyuziti mechanickych oscilaci kfemenného krystalu vytvarovaného do tvaru laditelné
vidlice, jehoZ oscilace na frekvenci 32 768 Hz = 2> Hz umoznily zvysit piesnost méfeni
priblizné o rad oproti klasickym mechanickym hodindm. Dalsi zpresnovani v oblasti
kapesnich ¢i naramkovych hodinek jiz nebylo tfeba, protoze odchylka mensi nez vte-
fina za den nevyzaduje prili§ ¢asté nafizovani hodinek. Nicméné nejriznéjsi aplikace
vyzadovaly dalsi vyrazné zpresnéni méreni Casu, které prislo s vyvojem atomovych
hodin. V téchto hodinach je ,kyvadlem* zareni, které emituje specificky elektronicky
prechod. Mezindrodni ¢asovy standard jedné vtefiny byl v sedesatych letech 20. stoleti
ustanoven jako Cas, za ktery zareni emitované prechodem elektronu v zakladnim stavu
atomu Cesia 133 mezi dvéma spinovymi stavy kmitne 9192631 770krat.

Velmi presné méreni ¢asu je jenom jednou z podminek nutnych pro zobrazovani dy-
namickych procest ve fyzice, biologii ¢i chemii. Dalsi nezbytnou ingredienci je impulz,
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ktery danou dynamiku odstartuje, a rychly detektor, ktery ndm ji umozni sledovat.
Prvni pokusy o zaznamenani a zprostredkovani dynamickych procesi se datuji do tii-
catych let 19. stoleti, kdy byl poprvé vyuzit tzv. stroboskopicky efekt. Dva proti sobé
rotujici disky, z nichz jeden obsahoval sekvenci obrazki, vytvarely dojem pohyblivych
objekti. Na konci 19. stoleti lidé zacali pouzivat fotoaparat s rychlou zavérkou k pori-
zovani série snimku pohybujicich se objektt. Z téchto prvotnich studii se pozdéji vyvi-
nula kinematografie zaznamenavajici a zobrazujici pohyblivé scény z naseho denniho
zivota. Otazkou ovsem bylo, jaké nejrychlejsi jevy je mozné touto metodou zachytit.
Casové rozliseni je v takovém piipadé omezené dobou otevieni mechanické zavérky,
kterd nemiize byt zkrdcena pod piiblizné 1 milisekundu (1 ms = 10~2 s). Dals{ postup
k zobrazovani rychlejsich jevu tedy musel byt doprovazen zménou principu samotného
zobrazovaciho procesu. Ukazalo se, ze vyrazné zvysSeni casového rozliseni mutze prinést
alternativni pristup, ktery namisto mechanické zavérky vyuziva velmi kratké zdablesky
svétla generované vybojkou. Pokud je nase scéna vétsinu ¢asu neosvétlenda a pouze
na velmi kratky casovy okamzik ji osvétlime zableskem svétla, sta¢i nam i relativné
pomaly detektor, protoze doba zdznamu je ddna dobou trvani onoho zablesku. Diky
tomuto postupu bylo mozné zobrazovat napriklad letici kulku vystrelenou z pusky.
Zablesky svétla generované vybojkou mohou byt zkraceny na délku nékolika desitek
nanosekund (1 ns = 107Y s), kterd jiz staci napiiklad na studium rota¢nich pohybii
molekul.

Dalsi vyvoj v oblasti zkracovani svételnych zablesku byl umoznén az vynéalezem la-
seru v roce 1960. Laser je zarizeni umoznujici generovani koherentniho svétla pomoci
stimulované emise v aktivnim prostredi, které je umisténé v optickém rezondatoru.
V klasickém kontinualnim rezimu vychézi z laseru tzky svazek svétla s konstantnim
optickym vykonem v ¢ase. Nicméné jiz od pocatku se védci zabyvali vyvojem pulznich
laseru se stale kratsi dobou trvani emitovanych pulzt. Pulzni lasery generuji svétlo
ve formé kratkych zablesku, které jsou vsak na rozdil od vybojky koherentni. Prvni
generace byla zalozena na principu spinéni optického zisku ¢i ztrat rezonatoru, tedy na
tzv. Q-spindni (Q oznacuje faktor kvality rezonédtoru, ktery je tmérny podilu svételné
energie, kterd v rezonatoru obihd, a energetické ztraty za jeden kmit nosné frekvence
svétla). Lasery na principu Q-spindni posunuly nejkratsi délky svételnych pulzi do ob-
lasti jednotek nanosekund. Omezenim pro dalsi zkraceni je fakt, Ze pulzy jsou v tomto
typu lasert generované po dobu nékolika obéht svétla v rezondtoru. Pokud pouzijeme
rezonator makroskopické velikosti s délkou desitek centimetrii, trva svétlu priblizné
nanosekundu vykonat jeden obéh. Bylo evidentni, ze dobu trvani pulzu v oblasti piko-
sekund ¢i kratsi bude mozné dosdhnout pouze pomoci metody, kterd umozni cirkulaci
samotného pulzu v laserovém rezondtoru.

Moznost dalsiho zkraceni svételnych pulzi prinesl vynélez tzv. rezimu synchroni-
zace médu (mode-locking) [8]. V rezimu synchronizace médu dochézi ke svazani féze
podélnych moéda laserového rezondtoru (detaily jsou popsany v nésledujici kapitole),
coz vede ke vzniku svételného pulzu mnohem kratsiho, nez je obéhova doba svétla v re-
zonatoru. Tento pulz cirkuluje mezi koncovymi zrcadly rezondtoru a po kazdém obéhu
je cast jeho energie vyvazana ven diky ¢astecné propustnému vystupnimu zrcadlu.
Vznikne tedy periodickd sekvence pulzi, jejichz doba trvani byla postupné zkracovana
az na nékolik femtosekund (1 fs = 10715 s) dosazengch v roce 1997 [10] (viz obré-
zek 2). V klasické fyzice popisujeme svétlo jako elektromagnetické vinéni, které ma
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Obr. 2. Historicky vyvoj nejkratsi délky laserovych pulzii generovanych femtosekundovymi
lasery v rezimu synchronizace médu [8]

konstantni rychlost sifen{ ve vakuu ¢ = 299 792 458 m/s a charakteristickou prostoro-
vou periodu A, kterou nazyvame vlnovou délkou svétla. Bézné svételné viny z viditelné
oblasti spektra maji vlnovou délku nékolik set nanometri. Pokud svételnou vinu popi-
Seme v jednom bodé prostoru, oscilace elektromagnetického pole maji ¢asovou periodu
ktera souvisi s vlnovou délkou podle vztahu T" = A\/c. Pro viditelné svétlo je tedy
jedna perioda oscilaci jeho elektromagnetického pole priblizné 1,5-2,5 femtosekund.
Jiz v 90. letech minulého stoleti se tedy podarilo generovat pulzy, které obsahuji pouze
nékolik oscilaci pole, a které jiz nebylo mozné dale zkracovat bez vyrazného zkraceni
vinové délky (zvysSeni frekvence).

Jako jiz nékolikrat béhem historie, dalsi prulom byl umoznén tplné novym piistu-
pem ke generovani svételnych pulzi, coz néas privadi k oblasti, ve které byla v letosnim
roce udélena Nobelova cena za fyziku trojici priukopniki Pierru Agostinimu, Anné
L’Huillier a Ferenci Krauszovi. Novy pristup spociva ve vyuziti silné nelinearni op-
tické odezvy atomu ke generovani svétla na vlnovych délkach 10-1000krat kratsich
nez vinova délka svétla dopadajiciho na dany atom. V klasické optice je odezva latky
na dopadajici elektromagnetické pole svétla zalozend na oscilacich lehkych elektronii
vzhledem k tézkym atomovym jadrim. Diky nesouhlasnym znamenim nédboji téchto
dvou entit vznikd v latce elektricka polarizace, ktera osciluje na frekvenci prichoziho
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svétla a sama se stava zdrojem dalsiho vlnéni. Postupnym sklddanim elektromagne-
tického pole prichozi viny a vln generovanych polarizaci latky dochéazi efektivné ke
zpomaleni Siteni svétla v latce. V klasické linedrni optice je polarizace latky tmérna
amplitudé elektrického pole dopadajici svételné viny. Pokud ma ovSsem amplituda elek-
trického pole viny velikost, kterd se priblizuje velikosti pole pusobicitho mezi jadrem
a elektronem (E = 10 V/nm), za¢ne polarizace zaviset na poli nelinedrné, coz vede
ke generovani vin na harmonickych frekvencich, tedy nésobcich frekvence dopadajici
viny [3]. Zde se pohybujeme v oblasti klasické nelinedrni optiky, ve které stale neni
mozné kontrolovat fyzikalni procesy s attosekundovou presnosti.

Prtlom nastal po objevu nadprahové ionizace [1] a generovani vysokych harmo-
nickych frekvenci [13] v atomech pfi osvitu laserovymi pulzy s extrémné vysokou am-
plitudou elektrického pole. Pokud zvysime elektrické pole nad urcitou mez, polarizace
latky se prestane chovat ,klasicky“ a k vysvétleni pozorovanych jevi je tfeba pristou-
pit jinak. V roce 1993 nastal prulom v porozumeéni odezvé latky v tomto extrémnim
rezimu. Paul Corkum (dalsi ze zhavych kandid4tt na Nobelovu cenu v této oblasti)
navrhl vysvétlit pozorovdni pomoci ti{ oddélenych procesi [4] zahrnujicich kvantové
tunelovani elektronu z atomu, jeho urychleni polem laserového pulzu a zpétnou rekom-
binaci s atomem (ndvrat do zdkladniho stavu) doprovézenou emisi vysokoenergetickych
fotonu (tento proces je detailnéji popsén v kapitole Nadprahova ionizace a generovani
vysokych harmonickych frekvenci). Diky extrémné silné nelinearité pravdépodobnosti
tunelovani elektronu v prvnim kroku je dynamika celého tohoto procesu velmi presné
tizena polem laserového pulzu, ktery ji budi. Klicem k ziskani attosekundové pres-
nosti méreni tedy bylo vyvinout metody umoznujici kontrolovat nejen obalku velmi
kratkych svételnych pulzi, tedy jejich dobu trvani, ale také fazi jednotlivych oscilaci
elektrického pole. Kombinace presné kontroly a silné nelinearnich procest v atomech
a molekulach poté dovolila sledovat dynamiku elektront v latkach s presnosti, ktera
mnohdy presahuje nase chapani.

2. Technologie femtosekundovych lasera

Vyvoj v oblasti femtosekundovych lasert zapocal v 70. letech 20. stoleti, kdy se poda-
tilo dosdhnout rezimu synchronizace médu v barvivovych laserech a vygenerovat prvni
pulzy s délkou kratsi nez 1 ps. Mdédy laseru jsou stavy elektromagnetického zareni
uvnitt laserového rezonatoru, které jsou pripustné z hlediska okrajovych podminek.
Tzv. podélné médy jsou urceny podminkou existence uzlii vin na zrcadlech rezonatoru,
délka prazdného rezondtoru je tak rovna celo¢iselnému nasobku polovln. Synchronizace
podélnych moédu optického rezonatoru lze pripodobnit ke svazani monochromatickych
vin, které maji ruzné frekvence. Pokud jsou jejich vzdjemné faze v nahodilém vztahu,
po secteni téchto vin vznikne svétlo s oscilujicim okamzitym vykonem, ovSem s na-
hodilou zavislosti na case. Jestlize ovsem vlny donutime zakmitnout v néjakém case
vSechny naraz, sectou se v tomto case jejich amplitudy a vznikne vyrazné maximum
optického pulzu (viz obr. 3). Technicky je mozné podélné médy laseru fazové svéizat
pomoci aktivnich ¢i pasivnich metod. Prvni kategorie vyuziva optické modulatory, je-
jichz propustnost jako funkci casu muzeme ovladat. Existuji razné aktivni svételné
modulatory, ale pro tento ucel se nejcastéji pouzivaji tzv. akustooptické moduldtory
pracujici s rozptylem svétla na akustickych vlnach generovanych v krystalu. Pokud
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Obr. 3. Princip generovani ultrakratkych laserovych pulzi pomoci metody synchronizace
méda. Pokud se¢teme pole nékolika monochromatickych vin s riznymi frekvencemi, které
predstavuji podélné mody laserového rezonatoru, ziskdme pulzy s délkou nepfimo tmérnou
poctu sedtenych vin n a se $pickovym vykonem, ktery dkdluje s n?. Ve femtosekundovych
laserech je typicky posklddéno 10° & vice podélngch média

umistime takovy moduldtor do rezonatoru laseru a modulujeme jeho propustnost har-
monickou funkci s periodou odpovidajici dobé obéhu pulzu v rezonatoru, ukazuje se,
ze pulz mé tendenci prochdzet modulatorem pravé v ¢ase nejmensich ztrat. Po mnoha
obézich se tedy ustaluje doba priletu pulzu modulatorem vzhledem k oscilacim jeho
propustnosti, které externé elektronicky idime (typické frekvence jsou v oblasti MHz).
Navic lze ukazat, ze pulz ma tendenci se zkracovat diky faktu, ze celkovy opticky zisk
po jednom obéhu nabyvad maxima pravé v ¢ase maxima propustnosti, a v tomto case
tedy dochézi k nejvétsimu zesilovani svétla stimulovanou emisi, zatimco v okolnich
casech je zesileni slabsi. Ve frekvenc¢ni oblasti si lze tuto metodu predstavit tak, ze
pokud budeme modulovat amplitudu monochromatické harmonické vlny, vzniknou
v jejim spektru kromé hlavniho maxima na puvodni frekvenci f jesté sousedni ma-
xima s frekvencemi f — fiod @ f + fmod. Pokud si predstavime, ze po uvedeni laseru
nad prah stimulované emise, kdy opticky zisk prevlddne nad ztratami, vznikne nejprve
jeden podélny mod, vygeneruji se diky ¢asové modulaci amplitudy v jeho sousedstvi
dvé dalsi frekvence, které jsou s ptivodnim moédem fazové svazané. Jestlize se ovsem
tyto postranni frekvence shoduji s frekvencemi sousednich podélnych médu rezona-
toru, zacnou se zesilovat stimulovanou emisi, ktera zachovava jejich fazi. Diky tomuto
procesu se béhem mnoha obéhii synchronizace rozsiti na celé spektrum stimulované
emise a laser zac¢ne produkovat vlak ekvidistantnich pulzi v ¢ase. Pasivni metody syn-
chronizace médu jsou zalozené na nelinearné optickych jevech, kdy pulz sdm indukuje
okamzité zmény propustnosti ¢i odrazivosti rtiznych optickych prvka v rezonatoru.
Stimulovana emise prevlada nad ztratami pouze v pulznim rezimu laseru, ve kterém
je Spickova intenzita nutna k aktivaci nelinearné optickych jevii mnohonasobné vétsi
nez v kontinualnim rezimu.

Délka pulzi vygenerovanych metodou synchronizace méda muze byt zkracena az
na priblizné 6 fs, k ¢emuz je nutné aktivni prostfedi s velmi sirokym spektrem zesileni
svétla, které umoznuje generovani velkého poc¢tu podélnych laserovych modi. Nejcas-
téji pouzivanym prostredim pro generovani takto kratkych pulzt je krystal safiru dopo-
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vany titanem. Jelikoz je iont titanu mnohem vétsi nez atomy hliniku v krystalu safiru,
dochéazi pri jeho vlozeni do safirové mrizky k silné distorzi okolni krystalické struktury,
kterd vede k vyraznému nehomogennimu rozsiteni absorpéniho a emisniho spektra.
Spektrum zisku téchto krystali pokryva obvykle oblast vinovych délek 650—1 050 nm
a jeho sitka umoznila generovani nejkratsich pulzu obdrzenych primo z laserového os-
cilatoru. Dobu trvani pulzi je pak mozné déle zkracovat diky rozsiteni spektra pomoci
nelinedrnich optickych jevi a stlaceni pulzti kompenzaci disperze grupovych zpozdéni.
Dalsi vyvoj prinesl tzv. optické syntetizatory, které dovoluji zkratit optické pulzy az
na pouhy jeden zakmit elektrického pole odpovidajici délce ptiblizné 1 fs [7]. V téchto
zarizenich je nejprve generovano extrémné Siroké spektrum koherentniho svétla, tzv.
femtosekundové superkontinuum, které je buzené pulzy se stabilni fazi vici obalce.
Spektrum je nédsledné rozdéleno na nékolik spektralnich oblasti (typicky 3-4), z nichz
kazda je pomoci kompenzace disperze stlacena v ¢ase na dobu trvani nékolika fem-
tosekund. Nasledné jsou svazky koherentné slozeny. Kontrolou vziajemného ¢asového
zpozdéni mezi pulzy v jednotlivych spektralnich oblastech a jejich fize je mozné pri-
pravit témét jakykoliv tvar elektrického pole pulzu v case [7].

Strucné jsme popsali principy generovani ultrakratkych laserovych pulzt ve vi-
ditelné ¢i blizké infracervené oblasti spektra. Otazkou ovsem zlstava, jak je mozné
kontrolovat nejen obalkovou funkci popisujici casovy profil okamzitého vykonu svétla
takového pulzu, ale také fazi oscilaci elektrického pole vici této obalce. Jiz v 90. le-
tech minulého stoleti se zacaly objevovat prvni pokusy o vyuziti spektra sekvence
femtosekundovych pulzi, tzv. femtosekundového frekvencniho hiebene. Ukazalo se, ze
frekvencni spektrum obsahujici velky pocet tzkych car, které mezi sebou maji velmi
presné definovanou vzdalenost, mtze najit vyuziti ve frekvencni stabilizaci, metrologii
a spektroskopii. Velky vyznam maé ovsem také pro rozvoj attosekundové fyziky, jelikoz
frekvencni hiebeny umoznily stabilizovat fazi elektrického pole pulzu vici jeho obéalce
s presnosti attosekund. Zakladnim predpokladem pro tak presnou stabilizaci je méreni
vzajemného fazového posuvu jednotlivych pulzi vystupujicich z laseru. Ukazuje se, ze
pokud je féze pole pulzti vuci obédlce neménna (elektrické pole kazdého pulzu vypada
pfesné stejné), spliuji frekvence femtosekundového hiebenu podminku f, = nfiep,
kde n je celé ¢islo a frep je opakovaci frekvence pulzit v periodické sekvenci. Pokud se
faze po sobé jdoucich pulzt méni, miuzeme zavést frekvenci fo, na které se tento posuv
odehréva, pricemz pole pulzu se posune o 27 za ¢as odpovidajici 1/fy. V tomto pii-
padé jsou frekvence femtosekundového hiebene posunuty na f,, = fo +n frep. Abychom
tedy byli schopni stabilizovat fazi pole po sobé jdoucich pulzii a vytvorit presné iden-
tické kopie pulzl, je nutné mérit absolutni frekvenéni posun frekvenéniho hrebenu od
nulové frekvence. Pri feSeni tohoto problému se uplatnila interferometrie zalozend na
sklddani dvou monochromatickych vin s mirné odlisnymi frekvencemi. Pokud rozsi-
rime spektrum zakladniho pulzu tak, ze pokryva oblast s frekvenci f a zaroven oblast
druhé harmonické frekvence 2 f, dojde po generovani druhé harmonické z celého spek-
tra pulzu k prekryti vysokofrekvencni oblasti zakladniho spektra f, = fo + nfiep
a nizkofrekvencéni oblasti spektra druhé harmonické frekvence 2f, = 2fy + 2n frep.
Pokud spektralnim filtrem vybereme pouze tzkou oblast spektra v oblasti prekryvu
frekvenci, diky vzajemnému posunu frekvenci v obou hrebenech o fy ma vysledné
pole obalku oscilujici na této frekvenci, ktera je typicky v oblasti 1-100 MHz. Vystup
z interferometru tedy dopadd na rychly svételny detektor, typicky lavinovou fotodio-
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du, kterd prevadi oscilace svételné intenzity na elektricky signal. Ten je mozné pouzit
budto ke stabilizaci frekvence fp nebo k jejimu posunu na nulovou hodnotu pomoci
zpétné vazby aplikované na laserovy oscilator ¢i pomoci tzv. feed-forward schématu,
ve kterém se faze pulzi vystupujicich z laseru dynamicky vyrovnava pomoci akustoop-
tického moduldtoru. Vysledkem této slozité manipulace je sekvence pulzi, které maji
nejen presné stejnou obdlku, ale také tvar jednotlivych oscilaci elektrického pole. Exis-
tuji také pasivni metody, jak absolutni fazi pulzt stabilizovat, zaloZzené na generovani
rozdilové frekvence. Pokud ze sekvence femtosekundovych pulzii vygenerujeme rozdi-
lovou frekvenci mezi vysoko- a nizkofrekvenéni ¢asti spektra, frekvence fy se odecte
a zustane frekvenéni hieben s fo = 0, tedy vSechny pulzy budou mit stejnou fazi pole
vuci obélce [2]. Tato metoda se vétSinou vyuziva pii generovani fazové stabilnich pulztt
ve stfedni a vzdalené infracervené oblasti spektra ¢i pulzi terahertzovych.

3. Nadprahova ionizace a generovani vysokych harmonickych frekvenci

S pokrokem ve vyvoji laserovych systému byly pulsy nejen zkracovany v case, ale za-
roven byly budovany i laserové systémy dosahujici vysokych vykonu ve svazku. V pri-
béhu 80. let minulého stoleti $pickova intenzita elektromagnetického pole fokusovaného
laserového svazku zacala dosahovat hodnot odpovidajicich vazebné energii elektrono-
vého obalu k jadru atomu (10*® W /cm?) a bylo zahdjeno studium fotoionizace atomil
a molekul.

Ve vyzkumném centru v Saclay v Parizi byly pozorovany prekvapivé vysledky.
P1i studiu interakce vzacnych plynt s intenzivnim laserovym svazkem o vlnové délce
1064 nm (odpovidajici energii fotonu 1,17 €V) byl pozorovan vznik extrémniho ultra-
fialového zafeni (XUV) se spektrem, které sestdvalo z ostrych maxim, jejichz energie
fotonu presné odpovidaly lichym ndsobkim energie fotonu dopadajiciho svétla (tzv.
generovan{ vysokych harmonickych — HHG z anglického high harmonic generation).
Pozorované spektrum bylo nasledujici: priblizné do 5. fddu HHG intenzita maxim
klesala s rostouci energii fotonii a pak pro oblast 5.-33. fAdu HHG bylo pozorovano
tzv. platd, kdy intenzita jednotlivych maxim byla konstantni, nacez intenzita dalsich
maxim postupné vymizela az k nule (tzv. ,cutoff* frekvence), viz obr. 4 [5], [15].
Pozorované platé odpovidalo vlnovym délkam priblizné 30-210 nm.

A

Intenzita

Frekvence

Obr. 4. Typicky priubéh spektra generovanych vysokych frekvenci (HHG) zéfeni v dusledku
interakce silného laserového pole s atomy vzacnych plyni, prevzato z [15]
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Urychleni elektronu polem Rekombinace elektronu a vyzareni
laseru vysokoenergetického fotonu

Tunelovani elektronu z atomu

Obr. 5. Tristupnovy model generovani vysokych harmonickych frekvenci (HHG). V prvnim
kroku dochézi k tunelové ionizaci atomu prilozenym elektrickym polem laseru. V druhém
kroku je elektron pole urychlen na vysokou kinetickou energii. Ve tfetim kroku dochazi k re-
kombinaci elektronu (ndvrat do zdkladniho stavu) a prebyteéna energie je vyzafena ve formé
vysokoenergetického fotonu. Tato dynamika se odehrava dvakrat za jednu periodu silného
optického pole. Prevzato z [6]

U téchto prvnich pozorovani byla letosni nositelka Nobelovy ceny Anne L’Huiller,
kterd se zaroven zasadila i o teoretické vysvétleni pozorovaného jevu a byla pritomna
u prvnich publikovanych numerickych vypoctu ¢asové zavislé Schréodingerovy rovnice
(TDSE) v jednoelektronové aproximaci, kde bylo HHG zacatkem 90. let vysvétleno.
Ve zjednoduseném semiklasickém modelu od P. Corkuma [4] 1ze proces HHG vysvétlit
pomoci nésledujicich tif fazi: (1) tunelové ionizace atomu v intenzivnim laserovém poli,
(2) nasledné dynamiky uvolnéného elektronu fizené laserovym polem a (3) zpétné re-
kombinace elektronu, pti které je ziskand kineticka energie uvolnéna ve formé HHG za-
kontroly (1 as = 107!¥ s), je kvantové tunelovani elektronu z vdzaného stavu v atomu
do vakua. Elektron je vytrzen z atomu v presné urceny casovy okamzik v blizkosti
maxima elektrického pole dopadajictho svételného pulzu (viz obr. 5). Druhym krokem
je klasické siteni elektronu v oscilujicim laserovém poli, kdy je elektron urychlen na
vysokou energii a mrstén zpét proti atomu, ze kterého byl vytrzen. Treti krok, tedy
navrat vysokoenergetického elektronu do zékladniho stavu, jiz vede ke vzniku velmi
kratkého elektromagnetického pulzu, jehoz energie fotont odpovida ztraté kinetické
energie navrativsiho se elektronu a spada do spektralni oblasti mezi vzdalené ultrafia-
lové a blizké rentgenové zareni.

Z tohoto modelu je patrné, ze ke generovani XUV zablesk dochazi vzdy v oka-
mziku, kdy uvolnény elektron, tazeny elektrickym polem laserového svazku, prochéazi
v tésné blizkosti materského iontu, a tudiz pravdépodobnost rekombinace je nejvyssi.
K tomu dochézi dvakrat za periodu optického cyklu budiciho laserového svétla (viz
obr. 6). Tyto jednotlivé XUV zablesky spolu interferuji. U sudych ndsobku vysokych
harmonickych frekvenci jde o interferenci elektromagnetickych vln s opa¢nou orientaci
elektromagnetického pole, tudiz se vzajemné vynuluji a nejsou ve vysledném spektru
pozorovany.

Charakteristika generovaného zareni se téz lisi dle toho, za jak dlouho dochazi
k nasledné rekombinaci uvolnéného elektronu. Trajektorie elektronti mimo vazany stav
v atomu béhem procesu HHG lze rozdélit do dvou kategorii, na tzv. kratké a dlouhé.
Klasicky vypoctené trajektorie zavisi na presném case emise elektronu vzhledem k elek-
trickému poli optické viny. Pouze trajektorie elektronu emitovaného ve druhé poloviné
casového okna, ve kterém dochézi k tunelové excitaci elektronu do vakua, vede k jeho
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Obr. 6. Periodickd sekvence attosekundovych pulzi (Sedé stinovdni) generovanych optickou
vlnou s periodou T' (Cernd krivka). Prevzato z [12]

navratu a rekombinaci. Existuje stfedni trajektorie odpovidajici nejvyssi energii elek-
tronu pri navratu zpét k atomu a ta se pouziva jako délici Cara pro zminéné kratké
a dlouhé trajektorie. V praxi lze pomér HHG odpovidajici kratké, resp. dlouhé tra-
jektorii v generovaném XUV svazku ménit parametry experimentalniho usporadani,
zejména presnou polohou ohniska laserového svazku vici poloze proudu atomi, z kte-
rych je HHG generovano. To je umoznéno makroskopickymi jevy, kdy pro uc¢inné
generovani koherentniho svazku je tfeba splnit tzv. podminky sfdzovani, tedy dosazeni
stejné fazové rychlosti svétla na zakladni frekvenci a vysokych harmonickych frek-
vencich. Kromé geometrie experimentu se k dosazeni sfazovani pouzivaji také zména
hustoty atomt, ve kterych HHG probihd (zména fazové rychlosti diky zméné indexu
lomu prostied{), a zmény $pic¢kové intenzity budiciho svétla (nelinedrné indukovand
zména indexu lomu).

Pro generovani attosekundovych laserovych pulsi je vhodnéjsi HHG odpovida-
jici kratsi trajektorii elektrontu. Zatimco ve femtosekundovych laboratotich jsou faze
jednotlivych frekvenénich médu (kompenzace rozdilnygch grupovych zpozdéni) kont-
rolovany pomoci miizkovych (hranolovych) kompresort pulsii a chirpovanych zrcadel,
v attosekundovych laboratorich ke stejnému ticelu slouzi tenké kovové (napt. Al, Cr)
folie, které diky svym vlastnostem umoznuji kontrolu grupovych zpozdéni jednotlivych
radit HHG v XUV oblasti.

4. Attosekundové pulzy, attosekundové rozmitani a RABBIT

V predeslé kapitole jsme popsali, jak je mozné generovat koherentni zablesky elek-
tromagnetického zareni s attosekundovou délkou. Nyni se budeme zabyvat otazkou,
jakym zpusobem muzeme takto kratké pulzy charakterizovat a realizovat tak atto-
sekundovou metrologii. Za timto uc¢elem byly postupné vyvinuty dvé metody, RABBIT
(z angl. reconstruction of attosecond beating by interference of two-photon transitions)
a attosekundové rozmitani. Prvni z metod je vhodna pro charakterizaci periodické
sekvence attosekundovych pulzti generované pomoci relativné dlouhych femtosekun-
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Obr. 7. (a) Princip interference dvoufotonovych prechodu elektroni (RABBIT) emitova-
nych z atomu vedouci k oscilacim nové generovanych postrannich pasit s ménicim se ¢asovym
zpozdénim mezi sekvenci attosekundovych pulzt a elektrickym polem infracerveného pulzu
dopadajicim na atom. Kazdy postranni pas je zaroven generovan dvéma sousednimi harmo-
nickymi frekvencemi a pozorované oscilace lze chapat jako interferenci kvantové mechanickych
amplitud téchto dvou prechodi, kterda nese informaci o grupovém zpozdéni v sekvenci atto-
sekundovych pulzi. (b) Typicky vysledek méfeni metodou RABBIT, ktery ukazuje spektra
emitovanych elektronu jako funkci zpozdéni mezi attosekundovymi pulzy a polem infracer-
veného pulzu. (¢) Ukdzka periodické sekvence attosekundovych pulzi, jejiz asovy profil je
mozné rekonstruovat z vysledku méreni metodou RABBIT

dovych pulzu obsahujicich vice oscilaci elektrického pole. Princip metody je zobrazen
na obrazku 7a. Sekvence attosekundovych pulzu (obr. 7c), kterd ve spektralni oblasti
odpovidd hiebenu vysokych harmonickych frekvenci, dopada na shluk atomu, které
ionizuje. V pripadé, ze neni pritomné jiné externi pole, spektrum elektront ionizova-
nych z jedné energetické hladiny reflektuje spektrum vysokych harmonickych obsahu-
jici pouze liché nasobky frekvence budiciho svétla. Pokud ovSem primichame k sekvenci
attosekundovych pulzu také infracerveny pulz, ktery je v predchozi interakci generoval,
dojde k posunu energie fotoemitovanych elektroni v dusledku absorpce a stimulované
emise infracervenych fotont. Koherentni michani elektronovych prechodta pak vede
na zavislost populace nové generovanych energetickych stavi na vzajemném casovém
zpozdéni mezi infra¢ervenym pulzem a sekvenci attosekundovych pulzi (obrazek 7b).
7Z interference a jeji zavislosti na energii je potom mozné zrekonstruovat prumeérny at-
tosekundovy pulz z periodické sekvence. Tato metoda ma ovSsem radu omezeni, napf.
teorie nebere v potaz kratkou dobu trvani budictho infracerveného pulzu a metoda je
vhodna pouze pro periodicky se opakujici attosekundové pulzy.
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Jakmile zacaly byt dostupné izolované attosekundové pulzy, byla vyvinuta druha
metoda, tzv. attosekundové rozmitani. Jeji princip se dé zjednodusené pripodobnit
k principu fungovani starého typu CRT obrazovek. Zde byla ve vakuové trubici umis-
téna katoda emitujici elektrony, které byly urychleny pomoci statického pole. Pti jejich
sifeni trubici bylo prikladano elektrické pole v pricném sméru, které elektrony ,,rozmi-
talo“ po predni sténé trubice, kde elektrony tvorily obraz na fosforescenénim stinitku.
Pokud tento princip prevratime, zjistime, ze poloha elektronového svazku na stinitku
svazuje Cas jeho emise a okamzitou hodnotu elektrického pole prilozeného v dobé pri-
letu elektronu mezi elektrodami. Stejny princip lze vyuzit i v mikrosvété, kde je ovsem
rozmitacim polem pole infracerveného pulzu a emise elektronu z atomu je rizena at-
tosekundovym pulzem, ktery na néj dopadd zaroven s infracervenym pulzem. Diky
tomu, ze elektron je emitovan v uré¢itém okamziku vzhledem k oscilujicimu poli infra-
cerveného pulzu, je jeho vysledna kinetickd energie dané energii absorbovaného fotonu
seCtenou s energii, kterou elektron ziska ¢i ztrati interakei s infracervenym polem zbylé
casti pulzu. Tomu lze rozumét tak, ze po emisi je elektron urychlovan a zpomalovan
elektrickym polem infracerveného pulzu a jeho vyslednd kineticka energie tak zavisi
na okamziku, ve kterém byl emitovan. Tato metoda poskytla prvni zdznam koherent-
niho optického vIlnéni, kdy spektrum elektront jako funkce ¢asového zpozdéni mezi
attosekundovym a infracervenym pulzem na obr. 7a osciluje na femtosekundové ca-
sové skale a rozdil okamzité stfedni hodnoty energie a stfedni hodnoty energie bez
priloZzeného infracerveného pole je primo tmérny integralu z casového prubéhu elek-
trického pole ¢asti pulzu zac¢inajici emisi elektronu (elektrické pole tedy ziskdme jeji
derivaci podle ¢asu). Charakterizace attosekundovych pulzt je mozna diky zméndm
tvaru spektra elektront jako funkci casového zpozdéni, které nesou informaci o oka-
mzité frekvenci attosekundového pulzu. Pokud tedy namérend data zobrazend v obr. 8b
zpracujeme pomoci iterativniho algoritmu, muzeme z nich presné zrekonstruovat pri-
béh attosekundového pulzu v case.
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Obr. 8. (a) Ukézka elektrického pole infracerveného pulzu a attosekundového pulzu dopa-
dajicich na shluk atomu s ¢asovym zpozdénim At. (b) Spektra elektroni detekovana jako
funkce casového zpozdéni vykazuji oscilace odpovidajici integrdlu z casového prubéhu elek-
trického pole ¢éasti pulzu zacinajici emisi elektronu. Spektrogram zaroven obsahuje informaci
0 presném casovém tvaru attosekundového pulzu
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5. Méreni zpozdéni fotoemise pomoci attosekundovych pulzt

Attosekundova metrologie byla v poslednich letech aplikovdna na studium mnoha za-
jimavych a do nedavné doby neméritelnych fyzikalnich procesi. Zde jsme jako priklad
vybrali méreni casového zpozdéni pri fotoemisi elektronu z atomu. V roce 1905 vysveét-
lil Albert Einstein fotoelektricky jev (nékdy téz fotoefekt), pii kterém je z latky pri
dopadu svételné viny vyrazen elektron. Ukéazalo se, ze energie elektronu nezévisi na
intenzité svételné viny, tedy dopadajicim vykonu na jednotku plochy, ale je nepiimo
umérnd rozdilu vinové délky svétla a urcité materidlové konstanty zvané vystupni
prace. Einstein vyuzil poznatky kvantové mechaniky a vysvétlil tento jev zavedenim
kvant svétla, tzv. fotond, jejichz energie je prfimo umeérna frekvenci, tedy nepiimo
amérnd vlnové délce svétla. Jeden absorbovany foton vyrazi z latky jeden elektron, je-
hoz energie je dana rozdilem energie absorbovaného fotonu a vystupni prace. Einstein
se ovSsem nezamyslel nad tim, ze emise ma také néjakou dynamiku. Pokud na latku
dopada extrémné kratky pulz s attosekundovou dobou trvani, vyvstava otazka, jestli
je emise elektronu okamzitd nebo jestli napriklad elektrony emitované z ruznych slu-
pek elektronového obalu atomu maji mezi sebou néjaké zpozdéni. Pohlédnout na tento
problém ndm umoznila pravé attosekundova metrologie. Budeme-li attosekundovym
pulzem emitovat elektrony ze dvou ruznych hladin a vyzijeme-li stejny princip jako pti
attosekundovém rozmitani, mizeme porovnat oscilace kinetické energie elektront ve
dvou c¢astech spektra jako funkci zpozdéni mezi attosekundovym a infracervenym pul-
zem. Toto srovnani nam pirimo poskytuje informaci o ¢asovém zpozdéni emise z téchto
dvou stavi, jelikoz rozmitaci pole infracerveného pulzu je pro oba stavy stejné. Ve
skupinédch laureatt Nobelovy ceny za fyziku 2023 Ference Krausze a Anny L’Huillier
bylo timto zptisobem pozorovano, ze emise elektronu z 3s a 3p orbitali jsou vzdjemné
Casové posunuté o desitky az stovky attosekund [14], [11]. Mezi dalsi pozorovani se
radi napriklad zpozdéni nékolika desitek attosekund mezi fotoemisi elektrond z mole-
kul vody v plynném a tekutém skupenstvi [9], které prokazuje vliv okoli jednotlivych
molekul na dynamiku fotoemise.

Na prvotni vyzkum navézala fada zpresnujicich experimentu, jejichz cilem je de-
tailné studovat proces fotoemise elektronti z atomi a molekul, porovnat ho s nejnovéjsi
teorif a ridit ho s attosekundovou presnosti.

Zaveérem lze Tici, ze ackoliv attosekundova fyzika zatim neprinesla konkrétni apli-
kaci zasahujici do nasich dennich zivot1, jeji pfinos pro porozumeéni v oblasti dynamiky
mikrosvéta je zcela mimoradny a umoznil studovat procesy v atomech, molekulach
a pevnych latkach s presnosti presahujici predstavivost védci pred nékolika desetile-
timi. Je tedy pravdépodobné, ze dalsi rozvoj v této oblasti prinese kyzené zrychleni
a zefektivnéni soucasné elektroniky.
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