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Список сокращений и условных обозначений

ω Частота света
τ Задержка импульса
ϕ,ϕn Относительная фаза/ы
en Вектор поляризации электромагнитного излучения
λ Спиральность фотона
ε Энергия электрона
l Орбитальный момент электрона
J,M Полный момент системы и его проекция
L Орбитальный момент системы
S Спин системы
Pk(cos ϑ) Полиномы Лежандра
Ykq(ϑ,φ) Сферические Y-функции
â

√
2a+ 1

(aα, bβ | cγ) Коэффициент Клебша–Гордана{
a b c

d e f

}
6j-символ Вигнера

a b c

d e f

g h i

 9j-символ Вигнера

⟨f | ρ | f ′⟩ Матрица плотности
ρff ′ Статистический тензор системы
εff ′ Статистический тензор детектора
W (ϑ,φ) Угловое распределение фотоэлектронов
Px,y,z Компоненты поляризации спина электрона
C(ϑ,φ) Степень когерентного контроля
βk Параметры угловой анизотропии
a
(n)
f Амплитуда перехода в n-фотонном процессе

A
ζiζf (n)
JiJγJf

Приведенная амплитуда перехода в n-фотонном процессе
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LS-схема Схема связи, в которой орбитальный момент иона сначала свя-
зывается с орбитальным моментом электрона, а спин иона— со
спином электрона, который затем образуют полный момент си-
стемы

jK-схема Схема связи, в которой полный момент иона сначала связыва-
ется с орбитальным моментом электрона, а затем — в полный
момент системы со спином фотоэлектрона

JJ-схема Схема связи, в которой орбитальный момент и спин электрона
сначала связывается в его полный момент, а орбитальный мо-
мент и спин иона — в полный момент иона, и, наконец, полный
момент иона и электрона связывается в полный момент системы

ТВ Нестационарная теория возмущений
РСУ Метод, основнанный на решении скоростных уравнений
TDSE Метод, основнанный на численном решении уравнения Шре-

дингера
“ω+ 2ω” Схема бихроматической ионизации основной и второй гармони-

кой
“ω+ 13ω+ 15ω+ . . .” Схема RABBITT
ВУФ Электромагнитное излучение в диапазоне вакуумного ультра-

фиолета (200–10 нм)
FWHM Full width half maximum, ширина на половине высоты
ЛСЭ Лазер на свободных электронах
PAD Photoelectron angular distribution, угловое распределение фото-

электронов
RABBITT Reconstruction of Attosecond Beating By Interference of Two-

photon Transitions, метод в аттосекундной спектроскопии
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Введение

Актуальность темы
Изучение динамики малых квантовых систем: атомов и/или небольших мо-

лекул, — в сверхбыстром масштабе активно развивается в связи с появлением
интенсивных (1011−1013 Вт/см2) источников когерентного излучения в вакуумном
ультрафиолетовом (ВУФ) и рентгеновском диапазонах (порядка 10–20 эВ), как
ультракоротких, так и с импульсами большой длительности (с FWHM от несколь-
ких до сотни фемтосекунд). Существующие источники можно разделить на два
типа: это лазеры на свободных электронах (ЛСЭ или FEL, free electron laser) со
схемой затравки (seeding) [1] и установки, основанные на генерации гармоник вы-
сокого порядка (ГГВП или HHG, high harmonic generation) [2; 3]. Так как энергии
фотонов достаточно для ионизации валентных оболочек атомов, доминирующим
процессом является фотоэмиссия. Нередко в экспериментах с такими источника-
ми на систему действуют поля, представляющее собой сумму нескольких кратных
частот.

Отдельной задачей является исследование возможности управления дина-
микой протекающих при этом процессов с помощью независимо регулируемых
контролирующих параметров. Оба направления: изучение динамики и управ-
ление ею — предполагают существенную нелинейность наблюдаемых явлений
и с теоретической точки зрения представляют единую задачу, так как описа-
ние взаимодействия автоматически означает нахождение таких параметров, и
поэтому эти направления нередко объединяют в единой концепции квантового
когерентного контроля и мониторинга. Когерентный контроль является мощ-
ным инструментом для демонстрации фундаментальных принципов квантовой
механики и используется в атомной и молекулярной физике [A3; 4––13], физике
твердого тела [14], а также химии и биологии [15]. Об эффективности его осу-
ществления можно судить, используя понятие степени когерентного контроля,
которое может быть сформулировано как наибольшее относительное изменение
той или иной наблюдаемой при вариации контролирующих параметров.

Диссертация посвящена решению общей задачи об однократной ионизации
атомаA когерентныммногочастотным электромагнитным полем “ω+mω+nω+
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. . .”
A+

{ ℏω+...+ℏω
ℏ(mω)+...+ℏω

...
ℏ(nω)

}
→ A+ + e− .

в рамках нестационарной теории возмущений (ТВ) в дипольном приближении и
исследованию чувствительности дифференциальных и интегральных фотоэлек-
тронных спектров к изменению относительных фаз и интенсивностей спектраль-
ных компонент импульса излучения.

Простейшая реализация многочастотной ионизации — это ионизация би-
хроматическим полем, состоящим из двух компонент: основной гармоники ча-
стоты ω и второй гармоники частоты 2ω (в дальнейшем обозначаемая как схема
“ω + 2ω”). В такой системе контролирующими параметрами являются фазы,
интенсивности и поляризации гармоник. Зависимость от относительной фазы
гармоник ϕ — основного контролирующего параметра — вследствие сохране-
ния четности проявляется только в дифференциальных по углу характеристиках
фотоэлектронного спектра. Поэтому степень когерентного контроля C(ϑ,φ) мож-
но ввести либо как максимальную степень наблюдаемой асимметрии в угловых
распределениях фотоэлектронов W (ϑ,φ) (PAD, photoelectron angular distribution)
[A1; 16; 17], либо как наибольшее относительное изменение величины фотоэлек-
тронного сигнала под фиксированным углом при изменении относительной фазы
[A6]:

C(ϑ,φ) =

∣∣∣∣W (ϑ,φ)ϕ=ϕmax −W (ϑ,φ)ϕ=ϕmax+π

W (ϑ,φ)ϕ=ϕmax +W (ϑ,φ)ϕ=ϕmax+π

∣∣∣∣ · 100% .

Аналогично степени когерентного контроля для фотоэлектронного сигнала мож-
но ввести степень когерентного контроля для величины поляризации спина
фотоэлектронов. В оптическим диапазоне подобные эксперименты уже давно
известны [18; 19], но в ВУФ-диапазоне впервые осуществить когерентный кон-
троль по этой схеме удалось на ЛСЭ FERMI в 2016 году [9]. В силу того, что
процесс является базовым для изучения интерференционных эффектов в поли-
хроматической ионизации, и того, что эксперименты в этом направлении активно
продолжаются [A3; 7; 11; 20], в диссертации выполнено доскональное исследова-
ние наиболее важных его аспектов и проведен анализ возможностей когерентного
контроля над угловыми распределениями и поляризацией спина фотоэлектро-
нов. Как сам сформулированный подход, так и непосредственно полученные
результаты, во-первых, будут полезны для анализа проведенных и подготовки но-
вых экспериментов на ЛСЭ, а во-вторых, определят направления дальнейшего
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теоретического изучения поведения атомов и молекул в интенсивных поли-
хроматических полях. Актуальность проведенного исследования дополнительно
подтверждается возросшим в последнее время интересом к задаче “ω + 2ω” со
стороны теоретиков [21––25].

В настоящий момент лишь ЛСЭ FERMI обладает требуемым временем
пространственной и временной когерентности, поэтому наиболее широко ис-
пользуемыми в экспериментах, связанных с изучением динамики электронов на
(суб)-фемтосекундой шкале, остаются ГГВП-источники. Само появление атто-
секундной метрологии cвязано с созданием источников, основанных на генера-
ции гармоник. Один из основных методов аттосекундной спектроскопии — это
RABBITT (Reconstruction of Attosecond Beating By Interference of Two-photon
Transitions) [4––6; 8], основанный на применении последовательности ВУФ им-
пульсов для ионизации мишени совместно с затравочным ИК или оптическим
импульсом ω [26]. Варьирование времени задержки ИК-импульса относительно
ВУФ-компонент τ, являющегося в данным случае контролирующим параметром,
приводит к осцилляции интенсивности фотоэлектронных спектровW (ϑ,φ):

dW (ϑ,φ) ∼ cos(2ωτ− ϕ) .

Для достаточно длинных импульсов, содержащих 10 оптических циклов и более,
время задержки эквивалентно изменению фазы ИК-поля (ωτ = ϕir), и эти осцил-
ляции могут быть использованы для извлечения информации об относительных
фазах амплитуд переходов. Во втором порядке теории возмущений эти осцил-
ляции могут быть объяснены интерференцией между переходами, вызванными
поглощением и испусканием инфракрасного фотона, приводящими к появлению
фотоэлектонов с одной энергией. Для описания и интерпретации RABBITT ис-
пользовались подходы, основанные на различных вариациях теории возмущений
[27––29], приближении сильного поля [13], решении нестационарного уравнения
Шредингера [30––34], и наконец, нестационарной версии R-матрицы [35]. Два по-
следних метода, несомненно, эффективны для моделирования, но практически
не позволяют анализировать вклады различных процессов, то есть являются, по
сути, разновидностью численного эксперимента. В развитом автором настоящей
диссертации подходе RABBITT-спектроскопия может быть описана как несколь-
ко более сложный по сравнению с “ω+2ω” процесс “ω+nω+(n+2)ω+. . . , n ∈
odd” и является еще одним частным случаем общей задачи. Подход позволяет до
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проведения численных расчетов предсказывать основные особенности фотоэлек-
тронных спектров и поэтому может быть использован для валидизации других
методов. Например, он был использован для проверки метода, основанного на
решении скоростных уравнений (РСУ), который сочетает в себе преимущества
аналитических и численных подходов, и, насколько известно, ранее для решения
этой задачи не применялся.

Цель и задачи работы
Целью данной работы является исследование возможностей когерентного

контроля над ионизацией атомов электромагнитными полями кратных частот и
ее мониторинга.

Для достижения поставленной цели необходимо было решить следующие
задачи:

1. Создать математическую модель на основе алгебры углового момента
[36] и метода статистических тензоров [37] для описания процесса взаи-
модействия атома с электромагнитными полями кратных частот в рамках
нестационарной теории возмущений.

2. Разработать программное обеспечение для расчетов по этой модели на
языке MATLAB.

3. Создать спектроскопические модели, адекватные для описания интере-
сующих эффектов с помощью программных пакетов MCHF [38] и BSR [39].

4. Описать в рамках созданной модели процесс “ω+2ω” бихроматической
ионизаций атомов и, пользуясь данными расчетов, исследовать возмож-
ность осуществления когерентного контроля над ним.

5. Описать в рамках созданной модели процесс “ω + 13ω + 15ω + . . .”,
исследовать границы применимости сделанных приближений и возмож-
ности определения относительных фаз гармоник.

Объект и предмет исследования
Объектом исследования являются атомы инертных газов неона и гелия,

взаимодействующих с электромагнитным полем двух различных сочетаний ча-
стот: “ω + 2ω” для описания общих особенностей когерентного контроля и
“ω+13ω+15ω+ . . .” для применения развитого подхода к описанию задач атто-
секундной интерферометрии. Предметом исследования являются возникающие в
результате взаимодействия спектры и угловые распределения фотоэлектронов и
их чувствительность к структуре поля.
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Методология и методы исследования
Теоретическая модель была получена в рамках нестационарной теории воз-

мущений в дипольном приближении на основе алгебры углового момента [36]
и метода статистических тензоров [37]. Были выведены выражения для стати-
стических тензоров электромагнитного поля и электрона после акта ионизации в
предположении, что остаточный ион не детектируется, для различных схем связи
угловых моментов: LS, LSJ и jK, а также в одноэлектронном приближении. На
основе этих выражений получены формулы, позволяющие сконструировать раз-
личные наблюдаемые в рассматриваемых процессах: спектры фотоэлектронов,
их угловые распределения и поляризацию спина, — в виде, приспособлен-
ном для численных расчетов на современных компьютерах. Численные расчеты
проводились с помощью программного обеспечения, написанного на языке про-
граммирования MATLAB. Спектроскопические данные, необходимые в качестве
входных параметров, были взяты из базы данных NIST [40] и/или получены с
помощью программных пакетов MCHF [38], RADIAL [41] и BSR [39], в том чис-
ле с использованием вычислительных ресурсов ЦКП “Центр данных ДВО РАН”.
При нахождении амплитуд переходов было сделано приближение, что они фак-
торизуются на часть, зависящую от свойств мишени, и часть, зависящую от
характеристик электромагнитного поля.

Экспериментальные данные в работах, опубликованных в соавторе с
диссертантом, были получены на лазере на свободных электронах FERMI и
установках генерации гармоник высокого порядка в лаборатории аттосекундой
спектроскопоии в Фрайбургском университете имени Альберта и Людвига.

Научная новизна
Научная новизна связана как с применением оригинального подхода стати-

стических тензоров, так и с уникальностью выбранных мишеней.
1. Был создан оригинальный аппарат для работы с электромагнитными по-

лями кратных частот [A6]. Он позволяет делать аналитические выводы о
некоторых ключевых особенностях процесса до выполнения численного
расчета.

2. Впервые для “ω + 2ω”-процесса были изучены геометрии, в которых
вектора напряженностей полей не лежат в одной плоскости, в частности,
геометрии, создаваемые совместным действием полей линейной и кру-
говой поляризации.



11

3. Впервые была описана поляризация спина фотоэлектронов в “ω+ 2ω”-
процессе в инертных газах [A2] и объяснен механизм ее появления. Ранее
считалось, что в неоне в силу слабого спин-орбитального расщепления
получить высокую степень поляризации не представляется возможным.

4. Впервые для количественного описания RABBITT-спектроскопии вбли-
зи порога (задача “ω+13ω+15ω+ . . .”) [A8] был включен в рассмотре-
ние третий порядок теории возмущений и учтены дискретные состояния
в приближении jK-связи. Показана стабильность процедуры многократ-
ного интегрирования по состояниям континуума.

5. Впервые полученные теоретические результаты были использованы для
описания экспериментальных данных на сложной мишени, которую из
себя представляет атом неона [A3; A5].

Практическая значимость
Помимо фундаментального теоретического интереса к изучению особен-

ностей когерентного контроля как проявления интерференции — ключевого
квантомеханического феномена, — методы, развитые в диссертации, позволят
решать и некоторые практические задачи. В частности, когерентный контроль в
RABBITT-спектроскопии позволяет проводить диагностику пучка на ЛСЭ [13],
а в экспериментах с бихроматическим полем наподобие “ω + 2ω” — оценивать
характеристики излучения, такие как интенсивность и степень когерентности гар-
моник, и получать информацию об относительных фазах различных парциальных
волн [A5; 11], а при подходящих условиях проводить и полные эксперименты
[A23].

Положения, выносимые на защиту:
Для бихроматической ионизации полем двух частот “ω + 2ω” в ВУФ-

диапазоне:
1. Обнаружены две выделенные геометрии: (а) обе компоненты обладают

круговой поляризацией в одной плоскости и (б) одна поляризованная
циркулярно, а вторая линейно в перпендикулярном направлении, —
для которых симметрия приводит к вырождению понятия фазы, и ко-
герентный контроль сводится к вращению углового распределения и
поляризации спина.



12

2. Эффективность когерентного контроля над угловыми распределениями
фотоэлектронов максимальная для линейно и циркулярно поляризован-
ных полей и при определенных условиях достигает 100%.

3. Степень спиновой поляризации в дифференциальных по углу спектрах
при энергиях основной гармоники, вызывающей резонансные переходы
в расщепленные по полному моменту атомные состояния, может дости-
гать 80%.

4. За счет интерференции между одно- и двухфотонной ионизацией воз-
можны как изменение абсолютной величины вектора поляризации, так и
его переориентация вплоть до появления новых компонент.

5. Степень когерентного контроля над абсолютной величиной вектора спи-
новой поляризации может превышать 50%.

Для полихроматической ионизации полем нескольких частот “ω + 13ω +

15ω + . . .’ при интенсивности ИК-поля до ∼ 1012 Вт/см2’:
6. Теория возмущений применима для описания спектров и угловых рас-

пределений фотоэмиссии вблизи порога ионизации.
7. В низкоэнергетической области спектра, в которой энергия фотоэлектро-

на по порядку величины равна энергии ИК-фотона εe ≈ ωir, величина
осцилляций вероятности фотоэмиссии от фазы ИК-поля увеличивается
с ростом энергии.

8. Зависимость параметров угловой анизотропии от фазы ИК-поля являет-
ся периодической функцией, и амплитуда ее изменений в первой боковой
линии у порога уменьшается за счет влияния переходов через дискрет-
ные состояния.

Достоверность
Достоверность полученных результатов обеспечивается использованием

классических, апробированных многолетней практикой методов квантовой физи-
ки и подтверждается согласием с экспериментальными данными при максималь-
ной интенсивности ВУФ-полей порядка 1013 Вт/см2: [A3; A5; A14] (для процесса
“ω+2ω”), и интенсивностиИК-поля 1012 Вт/см2 [A25; A28] (для “ω+13ω+15ω+

. . .”) . Эти сочетания частот и интенсивностей находятся в пределах области при-
менимости дипольного приближения, т.н. “Дипольного оазиса” [42], а параметр
Келдыша [43] γ ≫ 1, что позволяет считать режим многофотонным и исполь-
зовать теорию возмущений. Результаты находятся в согласии с результатами,
полученными другими авторами методами решения нестационарного уравнения
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Шредингера, вариационным методом ([A1; 16] для процесса “ω + 2ω”), а также
методом нестационарной R-матрицы и решения системы скоростных уравнений
[A28] (для “ω + 13ω + 15ω + . . .”).

Апробация работы
Основные результаты работы докладывались на множестве междуна-

родных конференций, из которых стоит отметить International Conference on
Photonic, Electronic and Atomic Collisions (ICPEAC) [A22; A25], International
Symposium on Correlation, Polarization and Ionization in Atomic and Molecular
Collisions (COPIAMC) [A14; A17; A18], и International Symposium on Intense Short
Wavelength Processes in Atoms and Molecules (ISWAMP) [A16].

Также автор неоднократно докладывал о своих результатах на научном
семинаре ОЭПВАЯ, конференции “Концентрированные потоки энергии в косми-
ческой технике, электронике, экологии и медицине” [A13; A26] и на “Ломоно-
совских чтениях” [A24], проводимых в НИИЯФ МГУ им. Д. В. Скобельцына, и
международной научной конференция студентов, аспирантов и молодых учёных
“Ломоносов” [A21; A23; A27], проводимой в МГУ им. М.В. Ломоносова.

Публикации
Основные результаты диссертации изложены в 31 печатной работе, в том

числе в 10 статьях в рецензируемых научных журналах, удовлетворяющих Поло-
жению о присуждении учёных степеней в МГУ имени М.В. Ломоносова, 1 статье
в рецензируемом научном журнале из перечня ВАК РФ и 20 публикациях в сбор-
никах тезисов конференций. Список работ автора приведен в конце диссертации
перед списком литературы.

Личный вклад
Все представленные в диссертационной работе результаты получены ав-

тором лично либо при его определяющем участии. Диссертант лично создал
математическую модель на основе алгебры углового момента [36] и метода ста-
тистических тензоров [37] и разработал необходимое программное обеспечение
на языке MATLAB для всех расчетов в теории возмущений, представленных в
настоящей диссертации. Автор лично создал спектроскопические модели в про-
граммных пакетах MCHF [38] для расчетов в нестационарной теории возмущений,
RADIAL [41] для расчетов в стационарной теории возмущений с помощью ва-
риационного метода [44] и принимал активное участие в спектроскопических
расчетах в пакете BSR [39] для использования в нестационарной теории возмуще-
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ний и решении скоростных уравнений. Вклад автора в исследования был высоко
оценен соавторами, что подтверждается тем, что из 9 чисто теоретических пуб-
ликаций в рецензируемых научных журналах она является первым автором в 5
публикациях и вторым — в 4.

Структура и объем диссертации
Диссертация состоит из введения, четырех глав, заключения и библиогра-

фии. Общий объем работы составляет 120 страниц, включая 27 рисунков и 7
таблиц. Список литературы состоит из 147 источников.
Краткое содержание диссертации

Во введении обосновывается актуальность исследований, проводимых в
рамках дан-ной диссертационной работы, формулируется цель, описывается
объект исследования, ставятся задачи работы, излагается научная новизна и прак-
тическая значимость представляемой работы. Отмечается личный вклад автора.
Приводятся основные положения, выносимые на защиту.

В первой главе приводится обзор современного состояния исследований,
относящихся к аттосекундной интерферометрии. Основное внимание уделено
двум направлениям, кото-рым посвящена диссертация: когерентному контролю в
бихроматической ионизации (“ω+ 2ω”) и методу RABBITT аттосекундной мет-
рологии ( “ω + 13ω + 15ω + . . .”).

Во второй главе описываются используемые методы. Описаны необходи-
мые приближения и показан переход от решения нестационарного уравнения
Шредингера, в котором взаимодействие с электромагнитным полем рассматрива-
ется в качестве возмущения, к решению системы скоростных уравнений и далее
к нестационарной и стационарной теории возмущений. Обсуждаются различия
между двумя последними подходами. Далее делается переход к формализму
статистических тензоров углового момента, обладающим рядом преимуществ
по сравнению с формализмом амплитуд перехода: он позволяет (а) исключить
зависимость от проекций моментов и (б) факторизовать динамическую (спек-
троскопическую) и геометрическую части. Обсуждены различные схемы связи в
многоэлектронном атоме и для них записаны выражения компонент статистиче-
ского тензора спина фотоэлектрона, из которых можно получить наблюдаемые:
спектр, угловое распределение и спиновую поляризацию фотоэлектронов.

В третьей главе представлены используемые спектроскопические данные.
Для однофотонных дипольных переходов между различными состояниями дис-
кретного спектра и состояниями дискретного спектра и состояниями континуума
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были произведены расчеты в программных пакетахMCHF иBSR в приближениях
jK- и LS-связи, исследована сходимость методов при увеличении числа конфи-
гураций и термов. Для нахождения дипольных матричных элементов перехода
между состояниями континуума использовался метод устранения расходимости.
Двухфотонные амплитуды переходов в одноэлектронном приближении были по-
лучены методом устойчивой вариации. Результаты расчетов сравнивают-ся с
имеющимися экспериментальными данными.

В четвертой главе изложены результаты исследований, посвященных двум
задачам аттосекундной метрологии: когерентного контроля в процессе “ω+2ω”
и RABBITT-спектроскопии при участии дискретных состояний. Обе задачи были
решены в рамках единого подхода, так как являются, по сути, частными случаями
модели, описанной во второй главе. Для задачи когерентного контроля в процессе
“ω+2ω” рассмотрены различные геометрии полей, и для них получены угловые и
спиновые распределения фотоэлектронов. Для некоторых геометрий исследована
зависимость эффективности когерентного контроля над ионизацией в зависимо-
сти от длины импульса, относительной напряженности, разности фаз и энергии
гармоник. Для полей линейной поляризации результаты моделирования были со-
поставлены с экспериментальными данными, полученными на ЛСЭ FERMI для
максимального значения интегральной по полусфере асимметрии. Исследовано
применение схема “ω + 2ω” для задач аттосекундной метрологии, и результа-
ты моделирования также были использованы для описания экспериментальных
данных. Для задачи RABBITT–спектроскопии было развито два подхода: осно-
ванный на нестационарной теории возмущений (ТВ) и на решении скоростных
уравнений (РСУ). Были рассчитаны спектры и угловые распределения фотоэлек-
тронов, прослежена зависимость величины динамического штарковского сдвига
от интенсивности поля, и определены вклады отдельных процессов с поглощени-
ем/испусканием различного числа фотонов.

В Заключении сформулированы основные результаты и выводы диссерта-
ционной работы.
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Глава 1. Современное состояние исследований в области полихроматической
ионизации

Практически все методы описания взаимодействия атомарных мишеней
с электромагнитным полем основаны на решении нестационарного уравнения
Шредингера или Дирака. Первым ключевым отличием является базис, на кото-
рый проецируется решение: это может быть атомный базис, когда считается, что
собственные энергии и функции системы не меняются электромагнитным полем,
и базис «одетых» состояний. Для полей с высокой интенсивностью применяют
метод Флоке [45––47] и теорию Келдыша-Файзала-Райса (KFR) [48––52], являю-
щуюся развитием описания ионизации постоянным полем в терминах квантового
туннелирования [43; 53; 54]. При численном решении нестационарного уравне-
ния Шредингера используют как базис модельного потенциала, так и численные
(например, состояния R-матрицы) [55; 56]. Следующим ключевым моментом
является разложение электромагнитного поля в ряд по мультиполям [37] и огра-
ничение на число членов этого ряда.
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Рисунок 1.1 –– Границы применимости дипольного приближения (адаптировано
из [42]). Звездочка ∗ указывает сочетание интенсивности, характерной для совре-
менных ЛСЭ, и энергии фотонов, соответствующие исследуемым процессам.
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В атомной физике чаще всего используется электрическое дипольное при-
ближение и, даже при учете высших мультиполей, крайне редко рассматриваются
вклады выше, чем электрический квадрупольный и магнитный дипольный. На-
конец, третьим ключевым отличием является рассмотрение электромагнитного
поля (не обязательно в дипольном приближении) как возмущения и применение
нестационарной теории возмущений [57; 58].

Cочетания частот и интенсивностей, рассматриваемые в рамках настоящей
диссертации, находятся в пределах области применимости дипольного приближе-
ния, т.н. “Дипольного оазиса” [42] (см. рис. 1.1), а параметр Келдыша γ≪ 1, что
позволяет считать режим многофотонным и использовать теорию возмущений.

1.1 Когерентный контроль

Впервые на возможность осуществления когерентного контроля над фото-
ионизацией атомов и молекул с помощью полихроматического электромагнит-
ного поля было указано в работах [59; 60]. Отличие этого метода от фазового
контроля с помощью одночастотного поля [15; 61] состоит в том, что для
осуществления последнего используется последовательность импульсов, а управ-
ление системой осуществляется за счет осцилляций Раби между заселенностями
начального и конечного состояний. Когерентный контроль полихроматическим
полем осуществляется за счет создания нескольких различных путей перехода в
одно конечное состояние и управления интерференцией между ними, а импульсы
различных частот не разделены по времени.

Вскоре были проведены первые эксперименты по осуществлению когерент-
ного контроля над атомной ионизацией бихроматическим излучением “ω + 3ω”
[18] и “ω + 2ω” [19; 62; 63] в оптическом диапазоне в газовой и твердой средах.
Для атомов отличие схем “ω+3ω” и “ω+2ω” состоит в том, что в первой интер-
ференция между двумя путями ионизации вносит вклад в интегральное сечение
ионизации, а во второй проявляется в нарушении характерных для монохромати-
ческой ионизации групп симметрии угловых распределений.

Изучение процесса “ω + 2ω” в различных геометриях, помимо исключи-
тельно теоретического, представляет так же и практический интерес. Например,
подобные поля оптического/инфракрасного диапазона могут быть использованы



18

для генерации гармоник высокого порядка (high harmonic generation, HHG) [64;
65]. Так, использование линейно поляризованных в одном направлении гармоник
уже в течение долгого времени используется для стабильной генерации гармоник
[4; 26]; использование линейно поляризованных перпендикулярно друг другу гар-
моник позволяет получать эллиптически-поляризованное излучение [66––68], а
использование циркулярно поляризованных гармоник инфракрасного лазера про-
тивоположных спиральностей позволяет получать гармоники высокого порядка
произвольной поляризации [64; 69; 70]. Сгенерированное с помощью процес-
са “ω + 2ω” излучение примечательно еще и тем, что оно представляет из
себя последовательность ультракоротких импульсов длительностью вплоть до
нескольких сотен аттосекунд [3; 4], что позволило исследовать динамику электро-
нов в атомах, молекулах и твердых телах в естественной временной шкале [10], то
есть привело к возникновению аттосекундной метрологии (см. раздел 1.2). Схе-
ма “ω+ 2ω” в диапазоне вакуумного ультрафиолета позволяет непосредственно
изучать поведение электронов в процессе многофотонной ионизации [A3; 71; 72],
а также является эффективным методом когерентного контроля над ионизацией
в атомах [9; 11; 16; 73], молекулах [17; 74] и твердых телах . Еще одна область
применения схемы “ω + 2ω” — генерация, напротив, терагерцового излучения
инфракрасными/субинфракрасными полями круговой поляризации [75––77].

Развитие теории процесса “ω + 2ω” в оптическом диапазоне началось с
работ [62; 78], описывающих его в рамках теории возмущений для линейно поля-
ризованных в одном направлении гармоник. Большая часть современной теории
продолжается используют методы сильного поля для разнообразных геометрий:
линейно поляризованных в одном [79] и перпендикулярных направлениях [72; 80;
81], полей круговой поляризации противоположных спиральностей [82], в том
числе в исследованиях спиновой поляризации [83; 84], а так же были сделаны
обобщения на поля произвольной поляризации [85]. Такое внимание к процессу
“ω+2ω” в сильном поле связано с увеличением мощности доступных лазерных
источников, и множеству практических применений, о которых было упомянуто
выше, хотя продолжаются исследования и в рамках теории возмущений [86].

В ВУФ диапазоне подобные исследования начались недавно в связи с появ-
лением подходящих источников, а именно лазеров на свободных электронах [1].
В основном, использовалась теория возмущений, как стационарная, так и неста-
ционарная [16; 21; 22; 73], в том числе с учетом релятивистских эффектов [87], и
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численное решение уравненияШредингера (TDSE) [A3; 11; 16; 73; 88], хотя были
работы, основанные и на методе численного решения скоростных уравнений [89].

Первые измерения в этом диапазоне были выполнены в работе [9], которые
исследовали фотоинозацию Ne под действием линейно поляризованногоω+ 2ω

излучения с частотой несущей гармоники, соответствующей 2p5(2P3/2)4s[3/2]1

возбужденному состоянию неона. Позднее той же группой экспериментаторов
были проведены дополнительные измерения в диапазоне энергий, покрыва-
ющей широкую резонансную область, образованную близкорасположенными
уровнями возбуждения 2p5(2P3/2)4s[3/2]1, 2p5(2P1/2)4s

′[1/2]1, 2p5(2P3/2)3d[1/2]1,
2p5(2P3/2)3d[3/2]1 и 2p5(2P1/2)3d[1/2]1 [A5], а также в нерезонансной области
[A3]. Так же были получены экспериментальные данные для атома He в той же
области частот [11].

1.2 Аттосекундная метрология

Изучение динамики малых квантовых систем в сверхбыстром масшта-
бе активно развивается в связи с появлением интенсивных и ультракоротких
импульсных источников света в вакуумном ультрафиолетовом (ВУФ) и рент-
геновском режимах. Развитие источников излучения, основанных на генерации
гармоник высокого порядка (ГГВП) [2; 3], привело к возникновению аттосе-
кундной метрологии, что позволило исследовать динамику электронов в атомах,
молекулах и твердых телах в естественной временной шкале [4; 10; 12; 90; 91].
Прогресс в технике генерации позволяет получать импульсы короче 100 аттосе-
кунд [92––95].

Методы аттосекундной интерферометрии в присутствии одевающего
оптического поля, основанные на фотоэмиссии, можно разделить на streaking-
спектроскопию [96––100] с использованием единичного импульса с одной
центральной частотой, на основе которой получили свое развитие также ме-
тоды FROG-CRAB [92; 101; 102], SPIDER [103––105] и некоторые другие [106],
и RABBITT, в котором используется несколько импульсов близких частот, явля-
ющихся ГГВП лазерного поля (цуг аттосекундных импульсов) [4––6]. Метод
FROG-CRAB так же может использоваться для характеристики последова-
тельности импульсов [107], однако это не является обязательным условием
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его применимости. Наиболее современный обзор существующий методов пре-
ставлен в [108].

Ключевым фактором появления методов стал тот факт, что в настоящее
время интенсивности ВУФ-излучения при ГГВП невелики по сравнению с интен-
сивностями, доступными в оптическом диапазоне, поэтому для большей точности
корреляционных измерений и используется порождающее их низкочастотное по-
ле [108]. ВУФ-компонента/ы ионизируют мишень, а присутствие оптического
или ИК-поля модифицирует фотоэлектронные спектры, причем степень этой мо-
дификации зависит от фазового сдвига между этими полями, которую можно
варьировать. Важным является то, что интенсивность лазерного поля при этом не
настолько велика, чтобы ионизировать мишень в режиме туннельной ионизации.

Упомянутые методы применяются как для измерения самих аттосекундных
импульсов, так и для получения информации об свойствах атомов и молекул. Их
сравнительные преимущества и недостатки RABBITT и streaking-спектроскопии
обсуждаются в [8].

Недавние успехи в развитии более интенсивных источником ВУФ-
излучения, в частности, лазеров на свободных электронах, позволило развить
методы аттосекундной метрологии без необходимости использования мощного
оптического поля. Они, как правило, основаны на измерении спектров фотоэлек-
тронов при двухфотонной ионизации, как резонансной [A5], так и нерезонансной
[A3; 11]. Некоторые из них используют схему “ω + 2ω”, которая уже обсуж-
далась в разделе 1.1.

Существуют также попытки объединить принципы, лежащие в основе пе-
речисленных методов и “ω + 2ω” /“ω + 3ω” экспериментов [13].

Впервые метод RABBITT (Reconstruction of Attosecond Beating By
Interference of Two-photon Transitions) был предложен в работе [4]. С его по-
мощью были успешно измерены характеристики цуга аттосекундных импульсов
от ГГВП и показано, что они имеют постоянную во времени разность фаз с
порождающим их полем. После этого появились множество работ, в которых
RABBITT-схема применялась для исследования свойств излучения [5], вещества
[109] и их взаимодействия [6; 12; 91].

С теоретической точки зрения, для описания и интерпретации RABBITT ис-
пользовались подходы, основанные на различных вариациях теории возмущений
[A8; A9; 27––29], приближении сильного поля [13], решении нестационарного
уравнения Шредингера [30––34], и наконец, нестационарной версии R-матрицы
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[35]. Два последних метода, несомненно, эффективны для моделирования, но
практически не позволяют анализировать вклады различных процессов, то есть
являются, по сути, разновидностью численного эксперимента. Недавно при уча-
стии диссертанта были проведены расчетыметодом численного решения скорост-
ных уравнений [A8; A9].
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Глава 2. Методы

В данной главе используются материалы, опубликованные в статьях [A6; A8].

2.1 Формализм амплитуд перехода

В этом параграфе будет дано описание классического электромагнитного
поля 2.1.1 и используемых методов определения амплитуд переходов: метод ре-
шения скоростных уравнений 2.1.2, и метод нестационарной теории возмущений
2.1.3.

2.1.1 Электромагнитное поле

В рамках настоящей диссертации электромагнитное поле удобно предста-
вить в форме суммы n импульсов с различными несущими частотами ωn:

E(t) =
∑
n

enEn(t)e
−i(ωnt+ϕn) , (2.1)

где En(t)— медленно меняющаяся огибающая n-нного импульса, en — единич-
ный вектор поляризации, а ϕn — фаза.

Тогда векторный потенциал поля по определению равен:

A(t) = −c

∫ t

−∞
E(t′)dt′ =

∑
n

enAn(t)e
−i(ωnt+ϕn) . (2.2)

Для возможности многократного аналитического интегрирования форму
огибающей лучше выбрать в виде квадрата косинуса вместо стандартной гаус-
совой:

En(t) =
∑
n

En exp(−
t2

2σ2
) →

∑
n

En cos
2(

t√
2σ

) . (2.3)

Для импульса с такой огибающей ширина на половине высоты (full width half
maximum, FWHM) равна πσ/

√
2, а полная длина— в два раза больше. Поведение

импульса гауссовой формы и косинуса отличается несущественно (см. рис. 2.1a).
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Рисунок 2.1 –– (а) Сравнение вектора напряженности электрического поляReE(t)

с огибающей En(t) гауссовой формы и с огибающей в форме квадрата косину-
са; (б) сравнение формы напряженностиReEn(t) (сплошные линии) и векторного
потенциала Re[−iAn(t)ω/c] (пунктирные) электрического поля при различных

FWHM огибающей σ.

Тогда векторный потенциал n-ой компоненты поля будет равен:

An(t) = −ic

(
ωσ

(
ωσ+

√
2
)
e

i
√

23t
σ + 2

(
ω2σ2 − 2

)
e

i
√
2t

σ +ω2σ2 −
√
2ωσ

)
e−i

√
2t
σ

4ω (ω2σ2 − 2)
.

(2.4)
Если импульс достаточно длинный (т.е. больше нескольких циклов поля), то раз-
ницы в поведении напряженности и векторного потенциала поля нет (см. рис.
2.1б).

2.1.2 Решение скоростных уравнений (РСУ)

Представим полный гамильтониан Ĥ атома в поле электромагнитного из-
лучения как:

Ĥ = Ĥat + Ĥint(t) , (2.5)

где Ĥat — атомный (невозмущенный) гамильтониан:

Ĥat =

Ne∑
i=1

(
p2
i

2
− Z

ri

)
+

Ne∑
i<j

1

ri − rj
, (2.6)
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здесь Ne — число электронов в атоме, ri и pi — координата и импульс i-го
электрона, соответственно. Гамильтониан взаимодействия с электромагнитным
полем Ĥint(t) в электрическом дипольном приближении имеет вид [110]:

ĤV
int(t) =

1

c

N∑
i=1

A(t)pi ≡
1

c
A(t)DV , (2.7)

ĤL
int(t) =

N∑
i=1

riE(t) ≡ E(t)DL . (2.8)

Многочастичная волновая функция электронов в атоме Ψ(r1, . . . ,rN t) ≡
Ψ(r,t) подчиняется уравнению Шредингера:

i
∂

∂t
Ψ(r,t) =

(
Ĥat + Ĥint(t)

)
Ψ(r,t). (2.9)

Если возмущение, создаваемое электромагнитным полем, достаточно мало
(E(t) ≪ Eat), то Ψ(r,t) представима в виде разложения по собственным функци-
ям {ψk}(r) невозмущенного гамильтониана Ĥat:

Ĥatψk(r) = εkψk(r), (2.10)

Ψ(r, t) =
∑
k

ak(t)ψk(r)e
−iεkt +

∫
dεk ae(t)ψe(r)e

−iεkt . (2.11)

Здесь индекс k обозначает полный набор квантовых чисел, необходимых для опи-
сания состояний дискретного и непрерывного спектров, в частности, энергию
состояния εk.

Для коэффициентов разложения a(t) можно получить систему дифферен-
циальных уравнений первого порядка, определяющих эволюцию заселенности
атомных состояний (каналов непрерывного спектра):

daf(t)

dt
= −i

∫∑
i

ei(εf−εi)t⟨ψf | Ĥint(t) |ψi⟩ ai(t) , (2.12)

где индексы f и i обозначают совокупность квантовых чисел состояний f и i,
соответственно.

Раскладывая вектор поляризации электромагнитного поля 2.1 по бази-
су состояний с определенной спиральностью λ и воспользовавшись теоремой
Вигнера-Эккарта для отделения проекцийMi,Mf начального и конечного момен-
та системы Ji,Jf , можно записать в форме длины
daf(t)

dt
= −i

∫∑
i

En(t)e
−iwnt+ϕnei(εf−εi)t

1

Ĵf
(JiMi, 1λ | JfMf)⟨ψf ||DL ||ψi⟩ ai(t) ,

(2.13)
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или скорости

daf(t)

dt
= −i

∫∑
i

An(t)e
−iwnt+ϕnei(εf−εi)t

1

Ĵf
(JiMi, 1λ | JfMf)⟨ψf ||DV ||ψi⟩ ai(t) .

(2.14)
Здесь введены стандартные обозначения для коэффициентов Клебша–Гордана и
приведенного матричного элемента ⟨ψf ||DV ||ψi⟩, а â =

√
2a+ 1.

Систему уравнений 2.12 можно решать численно с использованием приве-
денных матричных элементов, полученных методами, описанными в разделе 3.

2.1.3 Нестационарная теория возмущений (ТВ)

В рамках нестационарной теории возмущений коэффициенты af(t) в систе-
ме уравнений (2.12) раскладываются в ряд:

af(t) = a
(0)
f (t) + a

(1)
f (t) + a

(2)
f (t) + . . . , (2.15)

где a(0)f (t) = δfi — решение в отсутствие возмущения (i — начальное состояние
системы). В первом порядке ТВ в уравнении (2.12) остается только одно слага-
емое:

da
(1)
f (t)

dt
= −iei(εf−εi)t⟨ψf | Ĥint(t) |ψi⟩ . (2.16)

Воспользовавшись теоремой Вигнера-Эккарта, можно записать формальное ре-
шение уравнения (2.16) в виде:

a
(1)
f =

1

Ĵf
(JiMi, 1λ | JfMf)⟨ψf ||DL ||ψi⟩

(
−i
∑
n

∫ ∞

−∞
En(t)e

−iwnt+ϕnei(εf−εi)tdt

)
,

(2.17)

если используются матричные элементы перхода в форме длины, или

a
(1)
f =

1

Ĵf
(JiMi, 1λ | JfMf)

(
−i⟨ψf ||DV ||ψi⟩c

∑
n

∫ ∞

−∞
An(t)e

−iwnt+ϕnei(εf−εi)tdt

)
,

(2.18)

если используются матричные элементы в форме скорости. Выражения в форме
длины и скорости связаны очевидной заменой напряженности электрического по-
ля на потенциал и DL → DV , и ниже для двух- и трехфотонных переходов они
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будут приведены только в форме длины. Во втором порядке ТВ решение (2.17)
является начальным условием для (2.16), и для a

(2)
f (t) при поглощении второго

фотона имеем:

a
(2)
f =

∑
k

1

ĴkĴf
(JiMi, 1λ | JkMk)(JkMk, 1λ

′ | JfMf)⟨ψk ||DL ||ψi⟩⟨ψf ||DL ||ψk⟩

(−i)2
∑
nn′

∫ ∞

−∞
En′(t)e−iwn′t+ϕn′ei(εf−εk)t

∫ t

−∞
En(t

′)e−iwnt
′+ϕnei(εk−εi)t

′
dt′dt . (2.19)

В случае вынужденного перехода с излучением фотона ωn′ амплитуда равна:

a
(2)
f =

∑
k

1

ĴkĴf
(JiMi, 1λ | JkMk)(JkMk, 1− λ′ | JfMf)⟨ψk ||DL ||ψi⟩⟨ψf ||DL ||ψk⟩

(−i)2
∑
nn′

∫ ∞

−∞
En′(t)eiwn′t−ϕn′ei(εf−εk)t

∫ t

−∞
En(t

′)e−iwnt
′+ϕnei(εk−εi)t

′
dt′dt . (2.20)

Амплитуда в третьем порядке теории возмущений для поглощения фото-
нов ωn′ и ωn′′:

a
(3)
f =

∑
kk′

1

ĴkĴk′Ĵf
(JiMi, 1λ | JkMk)(JkMk, 1λ

′ | Jk′Mk′)(Jk′Mk′, 1λ
′′ | JfMf)

(−i)3⟨ψk ||DL ||ψi⟩⟨ψk′ ||DL ||ψk⟩⟨ψf ||DL ||ψk′⟩
∑
nn′n′′

∫ ∞

−∞
En(t)e

−iwnt+ϕnei(εf−εk′)t∫ t

−∞
En′(t′)e−iwn′t

′+ϕn′ei(εk′−εk)t
′
∫ t′

−∞
En′′(t′′)e−iwn′′t

′′+ϕn′′ei(εk−εi)t
′′
dt′′dt′dt . (2.21)

Изменение выражения 2.21 при вынужденном испускании ωn′ и/или ωn′′

делается аналогично 2.20.

2.1.4 Стационарная теория возмущений

Стационарная теория возмущений в настоящей диссертации применяется
только для нахождения амплитуд перехода в одноэлектронном приближении во
втором порядке теории возмущений при ионизации монохроматическим полем
с напряженностью E0, поэтому в этом разделе будет рассмотрены только такие
амплитуды.
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Если импульс бесконечно длинный (в уравнении (2.3)En(t) → E0), то двой-
ной интеграл в амплитуде второго порядка (2.19) перестает зависеть от времени:∑

n,n′

∫ ∞

−∞
En(t)e

−iwnt+ϕnei(εf−εn)t
∫ t

−∞
En′(t′)e−iwn′t

′+ϕn′ei(εn′−εi)t
′
dt′dt

→ E2
0

∑
n

1

εi − εn +ω+ i0
(2.22)

и тогда в одноэлектронном приближении амплитуда второго порядка становит-
ся равной

a
(2)
f = NeE

2
0

∑
k

1

l̂k l̂f
(limi, 1λ | lklk)(lkmk, 1− λ′ | lfmf)

l̂il̂k(li0, 10 | lk0)(lk0, 10 | l0)
∑
n

⟨ψf | r |ψkn⟩⟨ψkn | r |ψi⟩
εi − εkn +ω+ i0

, (2.23)

гдеNe—число электронов в рассматриваемой оболочке атома, li,lk и lf —началь-
ный, промежуточный и конечный орбитальный момент электрона с проекциями
mi,mk и mf , при переходе к радиальным интегралам было использовано соотно-
шение ⟨l′ ||D || l⟩ = l̂(l0, 10 | l′0)⟨l′ | r | l⟩ и явно отделена сумма по состояниями с
одинаковым значением промежуточного момента lk, но разными энергиями со-
стояний.

2.2 Формализм статистических тензоров

В параграфе 2.2.1 будет дано описание взаимодействия атома с элек-
тромагнитным полем в терминах матрицы плотности, а в последующих будет
осуществлен переход к формализму статистических тензоров.

2.2.1 Описание системы в терминах матрицы плотности

Пусть набор собственных векторов {ψk} и собственных значений {εk}
невозмущенного гамильтониана известен, в момент времени t0 система находит-
ся в начальном состоянии ψi ∈ {ψk}, а взаимодействие с электрическим полем
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Ĥint(t) переводит систему из состояния ψi в состояние ψf ∈ {ψk}. За время взаи-
модействия от начального момента времени ti до конечного tf система перейдет
в состояние, описываемое матрицей плотности:

⟨f | ρ | f ′⟩ = |ψf⟩⟨ψf | Ĥint |ψi⟩⟨ψi | Ĥint |ψf ′⟩⟨ψf ′ | . (2.24)

Начальное ’нейтральный атом’ ψi характеризуется его полным моментом Ji и
проекцией Mi, а конечное ’ион+свободный электрон’ — полным моментом Jf и
проекцией Mf , полным моментом остаточного иона J и проекцией M, импуль-
сом фотоэлектрона pe и проекцией его спинаms. В дальнейшем для однозначной
идентификации состояний могут потребоваться и другие квантовые числа, на-
пример, орбитальный момент электрона l. Отметим, что рассматриваемая нами
матрица плотности диагональна только по импульсу фотоэлектрона (и, следова-
тельно, полному моменту остаточного иона).

Если остаточный ион не детектируется, то для нахождения матрицы плот-
ности фотоэлектрона нужно взять след матрицы плотности (2.24) по состояниям
|JcMc⟩ ионного остова. Матрица плотности электрона, как и любой частицы со
спином 1

2 , представляется в следующем виде:

⟨12ms | ρ | 12m
′
s⟩ =

W

2

(
1 + Pz Px − iPy

Px + iPy 1− Pz

)
. (2.25)

Необходимо подчеркнуть, что и матрица плотности (2.25), и параметры
поляризации спина электрона P = (Px,Py,Pz) являются функциями энергии
фотоэлектрона и направления электронной эмиссии {ϑ,φ}. Свертка (2.25) по про-
екции спина электрона дает угловое распределениеW = W (ϑ,φ)— вероятность
регистрации электрона в соответствующем направлении.

Построение наблюдаемых из (2.24) может быть довольно громоздким из-за
большого числа комбинаций проекций моментовMi ,Mf и др. Удобнее восполь-
зоваться формализмом статистических тензоров [37], с помощью которых можно
(а) сразу исключить зависимость от проекций моментов и (б) факторизовать ди-
намическую (спектроскопическую) и геометрическую части.
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2.2.2 Статистический тензор электрона

Статистический тензор спина электрона получается из матрицы плотности
(2.25) по определению:

ρksqs=
∑
msm′

s

(−1)
1
2−m′

s(12ms,
1
2 −m′

s | ksqs)⟨12ms | ρ | 12m
′
s⟩ . (2.26)

Полезно представить обратное к (2.26) преобразование к угловому распределе-
нию и компонентам спина фотоэлектронов в явном виде:

W =
√
2ρ00 , (2.27)

Pz = ρ10/ρ00 , (2.28)

Px = −(ρ11 − ρ1−1)/(
√
2 ρ00) , (2.29)

Py = −i(ρ11 + ρ1−1)/(
√
2 ρ00) . (2.30)

2.2.3 Статистический тензор фотона (системы фотонов)

Вектор поляризации электрического поля eγ удобно представить в виде раз-
ложения по базису циклических ковариантных ортов n±1,0 [36]:

eγ =
∑
λ

eλγnλ , (2.31)

а состояние фотона |γ⟩ — по базису соответствующих состояний:

|γ⟩ =
∑
λ

eλγ|1λ⟩ . (2.32)

В системе координат, в которой ось квантования z0 параллельна импульсу фотона
kγ (собственная система фотона), состояния с λ = ±1 соответствуют фотонам,
обладающим спиральностью h =

(eγkγ)
eγkγ

= ±1. Фотоны с h = 1 соответствуют
классическому правополяризованному электромагнитному полю, а фотоны с h =

−1 — левополяризованному [37].
Следует отметить связь между используемой в диссертации параметриза-

цией и параметризацией в собственной системе фотона (|γ0⟩ = e+0 n
0
+ + e−0 n

0
−).
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Она определяется соответствующим поворотом системы координат и выражается
через D-функции Вигнера: |γ0⟩ =

∑
λ e
λD1

λ0λ(φkγ
,ϑkγ

,0)|1λ⟩ [37]. В собствен-
ной системе можно определить степени циркулярной и линейной поляризации
Pc = |e+0 |2 − |e−0 |2 и Pl =

√
1− P 2

c , эллиптичность поля ε =
√

(1− Pl)/(1 + Pl),
и спиральность h = sign(Pc).

Система из двух фотонов, согласно общим правилам алгебры углового мо-
мента [36], может быть представлена как:

|2γ⟩ =
∑
Mγλλ′

eλγ(e
λ′

γ (1λ, 1λ
′ | JγMγ) + eλ

′∗
γ (1λ, 1− λ′ | JγM ′

γ))|1λ⟩|1λ′⟩ , (2.33)

где Jγ ,Mγ,M
′
γ— суммарный момент и проекция момента фотонов, первый член

суммы отвечает за последовательное поглощение двух фотонов, а второй— за по-
глощение первого и вынужденное испускание второго фотона. Система для трёх
поглощенных фотонов получается следующим образом:

|3γ⟩ =
∑

Mγmγλλ′λ′′

eλγe
λ′

γ e
λ′′

γ (1λ, 1λ′ | jγmγ)(jγmγ, 1λ
′′ | JγMγ)|1λ⟩|1λ′⟩|1λ′′⟩ , (2.34)

где jγ ,mγ — промежуточный момент и проекция момента двух фотонов, а для
описания испускания необходимо провести изменения, аналогичные 2.33.

По аналогии можно построить состояние, описывающее любое количество
дипольных фотонов, но в рамках диссертации требуются только одно-, двух- и
трехфотонные вектора. Для описания недипольных эффектов единичный момент
фотона в 2.32 следуют заменить на момент момент L соответствующей мульти-
польности и провести необходимую нормировку [37].

Статистический тензор одного дипольного фотона получается согласно об-
щим правилам [37]:

ρkγqγ(1,1) =
∑
λ,λ′

(−1)1−λ
′
(1λ, 1−λ | kγqγ)⟨1λ|γ ⟩⟨γ |1λ⟩ . (2.35)

Построение статистического тензора системы из нескольких фотонов является
чуть более нетривиальным:

ρkγqγ(Jγ,J
′
γ) =

∑
MγM ′

γ

(−1)J
′
γ−M ′

γ(JγMγ, J
′
γ −M ′

γ | kγqγ)

⟨JγMγ|mγ+ nγ ⟩⟨mγ+ nγ |J ′
γM

′
γ⟩ . (2.36)
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2.2.4 Построение наблюдаемых величин

В представлении статистических тензоров углового момента наблюдаемые
O конструируются сверткой тензора конечной системы ρkfqf (ζfJf ,ζ′fJ

′
f) с тензо-

ром эффективности детектора εkfqf (ζfJf ,ζ′fJ
′
f) [37]:

O = Tr
[
ρ(Jf ,Jf ′)ε(Jf ,J

′
f)

∗] ≡ (2.37)

≡
∑
kfqf

∑
JfJ ′

f

∑
ζfζ

′
f

ρkfqf (ζfJf ,ζ
′
fJ

′
f)εkfqf (ζfJf ,ζ

′
fJ

′
f)

∗.

Здесь ζf означает суммирование по всем остальным квантовым числам, характе-
ризующим конечное состояние системы.

Тензор конечной системы имеет вид:

ρkfqf (ζfJf ,ζ
′
fJ

′
f) =

∑
JiJγJ

′
γ

ki,γqi,γ

k̂ik̂γ(kiqi, kγqγ | kfqf)


Ji Jγ Jf

Ji J
′
γ J

′
f

ki kγ kf


ρkiqi(ζiJi,ζiJi)ρkγqγ(JγJ

′
γ)A

ζiζf
JiJγJf

A
ζiζf∗
JiJ ′

γJ
′
f
. (2.38)

Здесь конструкция в фигурных скобках — это стандартное обозначение 9j-
символа Вигнера, а под A

ζiζf
JiJγJf

понимается приведенная амплитуда перехода.
В рамках настоящей диссертации нас будут интересовать амплитуды перехода,
связанные с последовательным поглощением одного, двух или трёх дипольных
фотонов. Выражения для них могут быть получены стандартными методами:

A
ζiζf (1)
Ji1Jf

= ⟨Jf || Ĥint || Ji⟩ , (2.39)

A
ζiζf (2)
JiJγJf

= (−1)Ji+Jf+JγĴγ
∑
Jn

{
1 1 Jγ

Ji Jf Jn

}
⟨Jf || Ĥint || Jn⟩⟨Jn || Ĥint || Ji⟩ , (2.40)

A
ζiζf (3)
JiJγJf

= (−1)Ji+Jf+JγĴγ
∑
Jk

{
1 jγ Jγ

Ji Jf Jk

}
(−1)Ji+Jk+jγ ĵγ

∑
Jn

{
1 1 k

Ji Jk Jn

}
⟨Jf || Ĥint || Jk⟩⟨Jk || Ĥint || Jn⟩⟨Jn || Ĥint || Ji⟩ , (2.41)

где введено стандартное обозначение 6j-символа Вигнера, а Jn и Jk — промежу-
точные моменты системы.
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Отметим связь между приведенными амплитудами 2.39–2.41 и амплитуда-
ми 2.17–2.21:

a
(1)
f ≡ 1

Ĵf
(JiMi, 1λ | JfMf)A

ζiζf (1)
Ji1Jf

, (2.42)

a
(2)
f ≡ (−1)2Jf

1

Ĵf Ĵ2
γ

(1λ, 1λ′ | JγMγ)(JiMi, JγMγ | JfMf)A
ζiζf (2)
JiJγJf

, (2.43)

a
(3)
f ≡ 1

Ĵf Ĵ2
γĵ

2
γ

(1λ, 1λ′ | jγmγ)(jγmγ, 1λ
′′ | JγMγ)(JiMi, JγMγ | JfMf)A

ζiζf (3)
JiJγJf

.

(2.44)

Если система в начальном состоянии не поляризована, то статтензор на-
чального состояния ρkiqi(ζiJi,ζiJi) имеет единственную ненулевую компоненту
ρ00(ζiJi,ζiJi) = 1

Ĵi
.

Наблюдаемые определяются видом тензора эффективности регистрации
частиц в конечном состоянии εkfqf (ζfJf ,ζ′fJ

′
f). Расматривается идеальный де-

тектор, регистрирующий фотоэлектроны любых энергий в любом направлении
независимо от проекции спина ms с одинаковой вероятностью. Полагая, что ко-
нечный ион не детектируется, в тензоре эффективности можно выделить часть,
соответствующую регистрации электронов с определенной проекцией спина ms

на выбранную ось и импульсом p
p = {ϑ,φ}.

Компоненты тензора эффективности регистрации спина электрона
εksqs(

1
2 ,

1
2) в лабораторной системе координат равны

εksqs(
1

2
,
1

2
) =
∑
msm′

s

(−1)
1
2−m′

s(12ms,
1
2 −m′

s | ksqs)⟨12ms | ε | 12m
′
s⟩, (2.45)

где ⟨12ms | ε | 12m
′
s⟩—матрица эффективности регистрации спина фотоэлектронов.

В идеальном детекторе матрицей эффективности детектора, регистрирующего
только электроны с компонентой спина Px(y,z), является соответствующая мат-
рица Паули. Если детектор нечувствителен к спину, то единственная ненулевая
компонента тензора эффективности регистрации спина электрона εksqs(

1
2 ,

1
2) равна

ε00(
1
2 ,

1
2) =

√
2.

Компонента, связанная с наблюдением электронов в определенном направ-
лении {ϑ,φ}:

εklql(l,l
′) = (−1)l

′
l̂l̂′(l0, l′0 | kl0)

√
4π

k̂l
Y ∗
klql

(ϑ,φ) (2.46)
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Компоненты статтензора эффективности εkfqf , связанного с наблюдением
электронов в определенном направлении {ϑ,φ}, зависят от порядка связи момен-
тов:

1. В LS-схеме связи, в которой орбитальный момент иона сначала свя-
зывается с орбитальным моментом электрона Lc + l = L, а спин иона — со
спином электрона Sc +

1
2
= S, который затем образуют полный момент систе-

мы L + S = J , статтензор эффективности равен:

εkfqf (ζfJf ,ζ
′
fJ

′
f) =

∑
ksqs
klql

εklql(Lf ,Lf
′)εksqs(Sf ,Sf

′)k̂lk̂sĴf Ĵ
′
f(klql, ksqs | kfqf)


Lf Sf Jf

L′
f S

′
f J

′
f

kl ks kf

 .

(2.47)

Где компоненты εklql(Lf ,Lf
′) и εksqs(Sf ,Sf

′), связанные с детектированием орби-
тального момента и спина фотоэлектрона, равны:

εklql(Lf ,Lf
′) =

∑
(−1)Lc+kl+l′+LL̂L̂′

{
l l′ k

L′ L Lc

}
εklql(l,l

′) , (2.48)

εksqs(Sf ,Sf
′) =

∑
(−1)Sc+ks+

1
2+SŜŜ ′

{
1
2

1
2 ks

S ′ S Sc

}
εksqs(

1

2
,
1

2
) . (2.49)

2. В jK-схеме связи, в которой полный момент иона сначала связывается
с орбитальным моментом электрона Jc + l = K, а затем — в полный момент
системы со спином фотоэлектронаK + 1

2
= J , статтензор эффективности равен:

εkfqf (ζfJf ,ζ
′
fJ

′
f) =

∑
ksqs
klql

εksqs(
1

2
,
1

2
)εklql(Kf ,K

′
f)k̂lk̂sĴf Ĵ

′
f(klql, ksqs | kfqf)


Kf

1
2 Jf

K ′
f

1
2 J ′

f

kl ks kf

 .

(2.50)

где εklql(Kf ,K
′
f) — компонента, связанная с наблюдением электронов в опреде-

ленном направлении {ϑ,φ}:

εklql(Kf ,K
′
f) = (−1)Kf+Jc+kl+lK̂fK̂

′
f

{
kl l l′

Jc K
′
f Kf

}
εklql(l,l

′) . (2.51)

Необходимо отметить, что jK-схема связи применима только для неэкви-
валентных электронов [111].
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3. В JJ-схеме связи, в которой орбитальный момент и спин электрона сна-
чала связывается в его полный момент l + 1

2
= j, а орбитальный момент и спин

иона — в полный момент иона Lc + Sc = Jc, и, наконец, полный момент иона и
электрона связывается в полный момент системы Jc + j = J , статтензор эф-
фективности равен

εkfqf (ζfJf ,ζ
′
fJ

′
f) =

∑
ksqs
klql

(−1)k+Jc+j′+J Ĵ Ĵ ′

{
j j′ k

J ′ J Jc

}
εkjqj(j,j

′) , (2.52)

где εkjqj(j,j′) — компонента, связанная с наблюдением электронов в определен-
ном направлении {ϑ,φ}:

εkjqj(j,j
′) =

∑
ksqs
klql

k̂lk̂sĵĵ
′(klql, ksqs | kjqj)


l 1

2 j

l′ 1
2 j′

kl ks kj

εksqs(
1

2
,
1

2
)εklql(l,l

′) . (2.53)

Для анализа угловой зависимости эмиссии электронов и их поляризации
P в (2.37) удобно выделить динамические параметры Bkikγklkskf (JiJγ,JiJ

′
γ), за-

висящие от характеристик мишени, энергии фотона и параметров импульса, и
геометрический фактор, определяемый поляризациями полей и направлением
эмиссии {ϑ,φ}. Их явный вид можно получить прямой подстановкой выраже-
ний (2.38) и выражений для статистического тензора эффективности детектора
в (2.37). Тогда статистический тензор спина электрона, детектируемого в направ-
лении {ϑ,φ}, представляется в виде:

ρksqs =
∑

ki,γ,f,lqi,γ,f,

Bkikγklkskf (JiJγ,JiJ
′
γ)ρkiqi(Ji,Ji)ρkγqγ(JγJ

′
γ)

(kiqi, kγqγ | kfqf)(klql, ksqs | kfqf)Yklql(ϑ,φ) . (2.54)

Для мишени с Ji = 0 полный момент системы Jf = Jγ, ki = 0 и kf = kγ = k:

ρksqs =
∑

kl,γql,γ

Bklkskγ(Jγ,J
′
γ)ρkγqγ(Jγ,J

′
γ)(klql, ksqs | kγqγ)Yklql(ϑ,φ) . (2.55)

Здесь для краткости мы положили B0kγklkskγ(JiJγ,JiJ
′
γ) ≡ Bklkskγ(Jγ,J

′
γ). Если

спин фотоэлектрона не регистрируется, то выражение становится еще проще:

ρ00 =
∑
kγqγ

Bkγ0kγ(Jγ,J
′
γ)ρkγqγ(Jγ,J

′
γ)Ykγqγ(ϑ,φ) . (2.56)
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И с учетом выражения 2.27 угловое распределение фотоэлектронов может быть
записано в виде:

W (ϑ,φ) =
σ

4π
(1 +

∑
kq

βkqYkq(ϑ,φ)) . (2.57)

Для статистических тензоров фотона и спина электрона справедливы пере-
становочные соотношения

ρkγqγ(Jγ,J
′
γ) = (−1)Jγ−J ′

γ+qγρ∗kγ−qγ
(J ′
γ,Jγ) , (2.58)

ρksqs = (−1)qsρ∗ks−qs
, (2.59)

а для динамического параметра —

Bklkskγ(Jγ,J
′
γ) = (−1)Jγ−J ′

γ+kl+ks+kγB∗
klkskγ

(J ′
γ,Jγ) . (2.60)

Для анализа самых общих свойств часто полезно рассматривать одноэлек-
тронное приближение. В одноэлектронном приближении отсутствует спиновая
поляризация фотоэлектронов, а выражение для углового распределения имеет
следующий вид:

W (ϑ,φ) =
∑

kll′JγJ ′
γ

(−1)li+l+l′+Jγ+k l̂l̂
′

l̂i
2 (l0, l

′0 | k0)
√
4π

k̂l
ρkγqγ(Jγ,J

′
γ)

{
l l′ k

J ′
γ Jγ li

}
A
εiεf
liJγl

A
εiεf∗
liJ ′

γl
′Y

∗
kq(ϑ,φ) , (2.61)

где li —орбитальный момент электрона в начальном состоянии, а выражения для
амплитуд вида AζiζfliJγl

могут быть получены из выражений (2.39)–(2.41) формаль-
ной заменой J,M → l,m и умножением на число электронов в рассматриваемой
оболочке Ne.
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Глава 3. Спектроскопия

В данной главе используются материалы, опубликованные в статьях [A1; A4;
A5; A7; A8; A10].

В этой главе будет дано краткое описание методов, которыми были полу-
чены приведенные матричные элементы амплитуд переходов, представлены и
обсуждены созданные спектроскопические модели.

3.1 MCHF

Метод Хартри — Фока (HF) — приближённый метод решения уравне-
ния Шрёдингера путём сведения многочастичной задачи к одночастичной в
предположении, что каждая частица двигается в некотором усреднённом само-
согласованном поле, создаваемом всеми остальными частицами системы. Метод
был впервые предложен Д. Хартри [112] и был впоследствии улучшен В. А. Фо-
ком [113], предложившим использовать многочастичную волновую функцию в
виде слэтеровского детерминанта вместо произведения одночастичных волновых
функций.

Стационарное состояние N -электронного атома описывается волновой
функцией ψ(q1, . . . ,qN), где qi = {ri,σi}— расстояние i-го электрона от атомного
ядра и его спин, которая является собственной функцией атомного гамильто-
ниана Ĥat:

Ĥatψ(q1, . . . ,qN) = Eψ(q1, . . . ,qN), (3.1)

Ĥat =
N∑
i=1

(
p2
i

2
− Z

ri

)
+

N∑
i>j

1

ri − rj
. (3.2)

В приближении центрального поля гамильтониан Ĥ заменяется сепарабель-
ным гамильтонианом Ĥ0:

Ĥ ≈ Ĥ0 =
N∑
i=1

(
−1

2
∇2

i −
Z

ri
+ V (ri)

)
, (3.3)
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и детерминант Слетера Φ(qi, . . . ,qN), составленный из одночастичных волновых
функций

ϕ(q) =
1

r
P (nl; r)Ylml

(ϑ,φ)χms
(σ), (3.4)

являющихся решениями соответствующих одноэлектронных задач, будет пред-
ставлять собой собственную функцию гамильтониана Ĥ0 и удовлетворять
принципу Паули. Линейные комбинации всех таких детерминантов, обладаю-
щих определенными значениями полного орбитального момента L =

∑N
i li

и спина S =
∑N

i si, называются конфигурационными функциями состояния
(configuration state functions, CSF) Φ(γiLS), где γ обозначает определенную
электронную конфигурацию.

Многоконфигурационный метод Хартри-Фока (MCHF) отличается от HF
тем, что в нем есть возможность включать различные конфигурации электронов:

Ψ(γLS) =
M∑
i=1

ciΦ(γiLS), (3.5)

что позволяет получать более точные решения для полного атомного гамильто-
ниана Ĥ и находить волновые функции состояний, которые принципиально не
могут быть описаны единственным CSF.

В спектроскопических расчетах методом многоконфигурационного
Хартри-Фока использовалась хорошо известная его программная реализация
MCHF, созданная Ш. Фрезе-Фишер [38], позволяющая также проводить ограни-
ченные полурелятивистские расчеты c помощью гамильтониана Брейта-Паули,
собственные волновые функции которого ищутся в виде разложения по нереля-
тивистским волновым функциям:

Ψ(γJ) =
M∑
i=1

ciΦ(γiLiSiJ). (3.6)

В это программном пакете волновые функции дискретных состояний и
состояний непрерывного спектра являются действительными. Дополнительный
сдвиг δl волновых функций непрерывного спектра P (kl; r), вызванный близко-
действующей частью потенциала 3.2, определяется как:

P (kl; r) →
(

2

πk

)
sin

(
kr − 1

2
lπ+

Z −N

k
log(2kr) + σl + δl

)
, (3.7)
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где k =
√
εe, σl = arg(l+1−iZ/k)—кулоновский фазовый сдвиг. Таким образом,

на больших радиусах волновая функция континуума может быть представлена как

P (kl; r) → cos δlF (Z,k,l; r) + sin δlG(Z,k,l; r) , (3.8)

где F (Z,k,l; r) и G(Z,k,l; r) представляют из себя кулоновскую регулярную и
нерегулярную волновые функции.

Приведенные матричные элементы перехода DME= ⟨ψf ||DL/V ||ψi⟩ так
же являются действительными. Для переходов в состояния непрерывного спектра
сечение находится как:

σ =
4π2

3c(2Li + 1)
(εf − εi)

∣∣⟨ψf ||DL/V ||ψi⟩
∣∣2 , (3.9)

гдеLi—полный орбитальный момент начального состояния. Для переходов меж-
ду состояниями дискретного спектра сила осциллятора перехода определяется
как:

fif =
2

3
(εf − εi)

∣∣⟨ψf ||DL/V ||ψi⟩
∣∣2 . (3.10)

Нахождение атомных орбителей происходило следующим образом:
1. Сначала орбитали 1s, 2s и 2p были оптимизированы, чтобы минимизи-

ровать энергию основного состояния иона 1s22s22p5.
2. Атомные орбитали 3s, 4s, 3d оптимизированы как средние по терму с

замороженным остовом 1s22s22p5 на конфигурациях 2p5nl.
3. Основное состояние было получено с участием 3p, 3s, 3d и 4s орбиталей,

где 3p — виртуальная атомная орбиталь, необходимая для оптимизации
энергии основного состояния на ионных 1s, 2s и 2p волновых функциях.

4. Все конфигурации вида 2p5nl и 2p4nln′l′ смешивались и диагонали-
зировались с учетом первых релятивистких поправок (гамильтониан
Брейта-Паули).

5. Орбитали непрерывного спектра были получены в приближении LS-
связи с учетом зависимости от терма с замороженным остовом 1s22s22p5.

Затем были получены дипольные матричные элементы в jK-схеме связи
для переходов из основного в возбужденные состояния (см. таб. 1) и в LS-схеме
связи из дискретных состояний в состояния континуума (см. рис. 3.1). Выбор
LS-схемы связи обусловлен ограничениями MCHF. Для согласования схем связи
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приведенные матричные элементы ⟨J ′ || Ĥint || J⟩ в амлитудах 2.39–2.41 представ-
ляются как:

⟨J ′ || Ĥint || J⟩ =
∑
LS

cLS(−1)L
′+S′+J+1ĴJ ′

{
S L J

1 J ′ L′

}
⟨L′S ′ || Ĥint ||LS⟩. (3.11)

Таблица 1 –– Нижние дипольно-разрешенные возбужденные состояния атома
неона, их энергия, приведенный матричный элемент возбуждения из основного
состояния и лидирующие конфигурации, полученные в MCHF.

Состояние E, эВ DME Лидирующие конфигурации
2p5(2P3/2)3s[

3
2 ] 16.67 −0.21 0.94|2p53s 3P ⟩ − 0.33|2p53s 1P ⟩

2p5(2P1/2)3s[
1
2 ] 16.85 0.62 0.33|2p53s 3P ⟩+ 0.94|2p53s 1P ⟩

2p5(2P3/2)4s[
3
2 ] 19.69 −0.18 −0.70|2p54s 3P ⟩+ 0.71|2p54s 1P ⟩

2p5(2P1/2)4s[
1
2 ] 19.78 0.19 0.71|2p54s 3P ⟩+ 0.70|2p54s 1P ⟩

2p5(2P3/2)3d[
1
2 ] 20.03 -0.11 0.88|2p53d 3P ⟩+ 0.46|2p53d 1P ⟩+ 0.09|2p53d 3D⟩

2p5(2P3/2)3d[
3
2 ] 20.04 −0.17 −0.31|2p53d 3P ⟩+ 0.72|2p53d 1P ⟩ − 0.62|2p53d 3D⟩

2p5(2P1/2)3d[
3
2 ] 20.14 -0.12 −0.35|2p53d 3P ⟩ − 0.52|2p53d 1P ⟩+ 0.78|2p53d 3D⟩

Таблица 2 –– Коэффициенты смешивания термов в чистой jK-связи [114].

Состояние Коэффиенты смешивания

(2P3/2)ns[
3
2 ]

√
2
3 |ns

3P ⟩+
√

2
3 |ns

1P ⟩

(2P1/2)ns[
1
2 ]

√
2
3 |ns

3P ⟩ −
√

1
3|ns

1P ⟩

(2P3/2)nd[
1
2 ] −

√
2
3 |nd

3P ⟩+
√

1
3 |nd

1P ⟩+ 0|nd 3D⟩

(2P3/2)nd[
3
2 ]
√

1
6 |nd

3P ⟩+
√

1
3 |nd

1P ⟩ −
√

1
2 |nd

3D⟩

(2P1/2)nd[
3
2 ]
√

1
6 |nd

3P ⟩+
√

1
3|nd

1P ⟩+−
√

1
2 |nd

3D⟩

Анализ лидирующих конфигураций в таб. 1 показывает, что
1. Состояния конфигурации 2p5(2P3/2)3s хорошо описываются в прибли-

жении чистой LS-связи: примесь синглета в триплетное состояние и
наоборот небольшая.

2. Состояния конфигурации 2p5(2P3/2)3d хорошо описываются в прибли-
жении чистой jK-связи: коэффициенты смешивания термов 3P , 1P 3D

соответствуют ожидаемым (см. таб. 2).
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3. Состояния конфигурации 2p5(2P3/2)4s плохо описываются как в при-
ближении чистой LS-связи, так и в приближении чистой jK-связи:
смешивание 3P и 1P велико, однако не соответствуют ожидаемым.
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Рисунок 3.1 –– (a) Сечение фотоионизации 2p-оболочки неона из основно-
го состояния. Здесь и далее в этой главе, если не указано иное, сплошные
линии — результаты в форме длины, штриховые — в форме скорости. Экспе-
риментальные данные взяты из [115]. (b) Приведенные дипольные матричные
элементы перехода при фотоионизации основного состояния неона. (d)–(f) При-
веденные дипольные матричные элементы перехода при фотоионизации нижних
возбужденных состояния неона. (c) Фазовые сдвиги (относительно кулоновских)

соответствующих волн.

Анализ матричных элементов перехода в состояния непрерывного спектра
(рис. 3.1) позволяет заключить, что

1. Расчитанное сечение ионизации из основного состояния не противоре-
чит экспериментальным данным (рис. 3.1а), которые находятся между
значениями, полученными в калибровке длины и скорости.

2. Поведение дипольных матричных элементов перехода из 2p53s и 2p54s

возбужденных состояний в одинаковые конечные волны подобно. Наи-
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большая разница между расчетами в калибровках длины и скорости
наблюдается в области куперовского минимума амплитуды перехода в
kp1S-волну.

3. Для 2p53d-состояний в области низких энергий доминирует ионизация в
f -волну, что подчиняется тенденции Фано (Fano’s propensity rule) article.

4. Для волн с l ⩾ 2 фазовый сдвиг относительно кулоновского становится
пренебрежимо мал.

3.2 R-матрица

Метод R-матрицы, описывающий рассеяние электронов и фотонов в слож-
ных атомах и ионах, был введен в атомную физику Берком [116; 117] и в
настоящее время является наиболее часто применяемым методом для определе-
ния различных свойств атомов. Идея метода состоит о том, что конфигурационное
пространство разделяется на внутреннюю часть r < a (a — некоторый радиус),
в которой решается уравнение Шредингера для всей системы “мишень N + на-
летающий электрон 1” с соответствующими граничными условиями и внешнюю
часть r > a, в которой решается задача для электрона в одночастичном куло-
новском потенциале. Затем на границе производится сшивка решений. Однако,
если вычислительные мощности позволяют выбрать радиус достаточно большим,
то можно ограничиться только решением задачи в ограниченном пространстве
r < a. Для волновой функции всей системы Ψα(ΓX, xN+1) во внутренней обла-
сти решается стационарное уравнение Шредингера:

(Ĥat − E)Ψα(ΓX, xN+1) = 0 , (3.12)

где α обозначает конкретный возможный канал реакции, X, xN+1 — простран-
ственные координаты и спины всех электронов системы, а Γ — полный набор
квантовых чисел конфигурации,

Так как во внутренней области волновая функция Ψα(ΓX, xN+1) раскла-
дывается по полностью антисимметризированному набору базисных функций,
являющихся решениями уравнения Шредингера в коробке r < a, то в этой об-
ласти присутствует сильная связь каналов. Сильная связь каналов в континууме
приводит к тому, что матричные элементы переходов в состояния непрерывного
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спектра могут быть комплексными, а их фаза может отличаться от фазы рассеяния
в MCHF. Более того, сильная связь каналов приводит к возникновению переходов,
запрещенных в MCHF.

К настоящему времени было предложено множество модификаций R-
матрицы. Реализация метода, выполненная О. Зацаринным BSR [39] для области
r < a, отличается двумя существенными новшествами по сравнению с други-
ми программами:

– для представления одноэлектронных орбиталей как дискретного, так и
непрерывного спектра могут использоваться неортогональные орбитали;

– базисные функции в R-матрице представляются набором B-сплайнов.
Использование неортогональных орбиталей для описания связанных состоя-
ний в общем случае позволяет добиться гораздо большей точности: начальное
и конечные состояния можно оптимизировать в отдельных расчетах, что яв-
ляется существенным преимуществом для описания переходов, при которых
электронная оболочка претерпевает серьезную перестройку. Также благодаря
неортогональности состояния могут быть описаны с помощью более компактных
конфигурационных разложений. Использование же неортогональных орбиталей
для описания состояний континуума может значительно уменьшить проблему
появления псевдорезонансов. Использование B-сплайнов обладает тем преиму-
ществом, что из них можно эффективно с вычислительной точки зрения сформи-
ровать базис R-матрицы.

Комплекс BSR был успешно применен для описания большого количества
задач атомной физики, начиная с демонстративных расчетов сечения фотоиони-
зации лития [118] и заканчивая действительно сложными системами [119; 120].

Для нахождения дискретных состояний в BSR используется модифициро-
ванная версия MCHF, позволяющая проводить расчеты с большим количеством
возбуждений. Полученные состояния используются далее в качестве входных
файлов: начальных состояний и порогов (для построения континуума).

Основное состояние Ne было получено полным самосогласованным вычис-
лением конфигурации 1s22s22p6. Затем к этому состоянию были примешаны все
возможные одно- и двухчастичные возбуждения из 2s из 2p оболочек в 3l и 4l.

Для возбужденных состояний типа 1s22s22p5nl были проведены отдельные
вычисления для каждой из конфигураций 2s22p53s, 2s22p54s, 2s22p55s, 2s22p56s,
2s22p53d, 2s22p54d, 2s22p55d, 2s22p43s3p, 2s22p43p4s, 2s12p53s3d со всеми возмож-
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Таблица 3 –– Нижние дипольно-разрешенные возбужденные состояния атома
неона, их энергия, приведенный матричный элемент возбуждения из основного
состояния и лидирующие конфигурации, полученные в BSR.

Состояние E, эВ DME Лидирующие конфигурации
2p5(2P3/2)3s[

3
2 ] 16.67 −0.25 −0.92|2p53s 3P ⟩ − 0.39|2p53s 1P ⟩

2p5(2P1/2)3s[
1
2 ] 16.85 0.60 −0.38|2p53s 3P ⟩+ 0.92|2p53s 1P ⟩

2p5(2P3/2)4s[
3
2 ] 19.69 −0.19 −0.69|2p54s 3P ⟩ − 0.71|2p54s 1P ⟩

2p5(2P1/2)4s[
1
2 ] 19.78 −0.18 0.71|2p54s 3P ⟩ − 0.69|2p54s 1P ⟩

2p5(2P3/2)3d[
1
2 ] 20.03 0.10 0.89|2p53d 3P ⟩ − 0.43|2p53d 1P ⟩ − 0.12|2p53d 3D⟩

2p5(2P3/2)3d[
3
2 ] 20.04 −0.17 0.27|2p53d 3P ⟩+ 0.72|2p53d 1P ⟩ − 0.64|2p53d 3D⟩

2p5(2P1/2)3d[
3
2 ] 20.14 0.13 −0.36|2p53d 3P ⟩ − 0.54|2p53d 1P ⟩ − 0.76|2p53d 3D⟩

2p5(2P3/2)5s[
3
2 ] 20.57 −0.12 −0.62|2p55s 3P ⟩ − 0.78|2p55s 1P ⟩

2p5(2P1/2)5s[
1
2 ] 20.66 0.08 −0.76|2p55s 3P ⟩+ 0.60|2p55s 1P ⟩

2p5(2P3/2)4d[
1
2 ] 20.70 0.09

0.87|2p54d 3P ⟩ − 0.39|2p54d 1P ⟩ − 0.16|2p54d 3D⟩−
−0.20|2p55s 3P ⟩+ 0.17|2p55s 1P ⟩

2p5(2P3/2)4d[
3
2 ] 20.71 −0.12

0.18|2p54d 3P ⟩+ 0.73|2p54d 1P ⟩ − 0.66|2p54d 3D⟩−
−0.05|2p55s 3P ⟩+ 0.05|2p55s 1P ⟩

2p5(2P1/2)4d[
3
2 ] 20.81 −0.10 0.39|2p54d 3P ⟩+ 0.57|2p54d 1P ⟩+ 0.73|2p54d 3D⟩

2p5(2P3/2)6s[
3
2 ] 20.95 0.06 −0.80|2p56s 3P ⟩+ 0.60|2p56s 1P ⟩

2p5(2P3/2)5d[
1
2 ] 21.01 0.05 0.90|2p55d 3P ⟩ − 0.40|2p55d 1P ⟩ − 0.18|2p55d 3D⟩

2p5(2P3/2)5d[
3
2 ] 21.02 −0.09 0.18|2p55d 3P ⟩+ 0.72|2p55d 1P ⟩ − 0.67|2p55d 3D⟩

2p5(2P1/2)6s[
1
2 ] 21.04 0.09 0.60|2p56s 3P ⟩+ 0.80|2p56s 1P ⟩

2p5(2P1/2)5d[
3
2 ] 21.11 −0.07 0.40|2p55d 3P ⟩+ 0.57|2p55d 1P ⟩+ 0.72|2p55d 3D⟩

ными термами и учетом взаимодействия Брейта-Паули, после чего все получен-
ные конфигурации были смешаны между собой.

В таблице 3 приведены энергии возбужденных состояний, полученные в
BSR приведенные дипольные матричные элементы перехода из основного состо-
яния и лидирующие конфигурации.

Неортогональность орбиталей позволяет оптимизировать все волновые
функции на каждом отдельном состоянии, и степень влияния ее учета на расчет
возбуждения/ионизации дискретных состояний неона можно оценить, сравнивая
конфигурационные смешивания, полученные в BSR (таблица 3), со смешивания-
ми, полученными в MCHF (таблица 1). Сравнение позволяет сделать вывод, что это
влияние для дискретных состояний не столь существенно: лидирующие конфигу-



44

рации в смешиваниях одинаковы, а их веса похожи между собой даже при том, что
модель в 3.1 минимальная (смешивались три конфигурации), а в 3.2 — достаточ-
но сложная (смешивались десять конфигураций). Однако, в спектроскопических
расчетах даже небольшие дополнительные примеси могут существенно влиять
на конечный результат, как было показано нами для ионизации 2p5(2P3/2)3s со-
стояний неона в [A7]. Отметим, знаки перед весами зависят исключительно от
согласования общей фазы состояния и не являются значимыми.

Для получения конечных ионных состояний Ne+ (порогов) мы сначала
индивидуально оптимизировали каждую конфигурацию из списка (опять же со
всеми возможными членами и учетом взаимодействия Брейта-Паули):
(a) нечетные: 2s22p5, 2s22p43p, 2s22p33s2, 2s22p34s2, 2s22p33p2, 2s22p33d2,
2s12p53s, 2s12p53d, 2s12p54s, 2s02p53s2, 2s02p53d2, 2s02p54s2, 2s02p53p2;
(b) четные: 2s12p6, 2s12p53p, 2s12p43s2, 2s12p44s2, 2s12p43d2, 2s12p43p2, 2s22p43s,
2s22p43d, 2s22p44s, 2s02p63s, 2s02p63d, 2s02p64s.

Затем все конфигурации были смешаны, и полученные смешивания
для состояний (названных по лидирующей конфигурации) 2s22p5 [2P3/2;1/2],
2s12p6 [2S1/2], 2s22p43s [2S1/2,

2 P3/2;1/2,
2D5/2;3/2,

4 P5/2;3/2;1/2] были использованы
в качестве порогов.

На рис. 3.2 приведено сечение ионизации из основного состояния в срав-
нении с экспериментальными данными [115], приведенные дипольные матрич-
ные элементы перехода, их фазовые сдвиги относительно кулоновских, а также
параметр угловой анизотропии β2 при ионизации линейно поляризованным из-
лучением, так же в сравнении с экспериментальными данными [121]. Согласие
(рис. 3.1a,c) представляется приемлемым для целей исследования. R-матрица, в
отличие от MCHF 3.1b, позволяет рассчитывать переходы в состояния континуума
в jK-схеме связи. И, как видно из рис. 3.2b,d, если для переходов в d-волну нет
никакой зависимости от тонкой структуры, то для переходов в s-волну наблюда-
ется небольшая разница между ионизацией в конечные состояния иона 2p5(2P3/2)

и 2p5(2P1/2), что не может не оказать влияния на дифференциальные по углу ха-
рактеристики фотоэлектронов (рис. 3.2c).

Здесь мы приводим только некоторые дипольные матричные элементы пе-
рехода ионизации из возбужденных 2p54s- (на рис. 3.3) и 2p53d-состояний (на рис.
3.4), так как (1) они обсуждались в работах, включенных в настоящую диссер-
тацию, и (2) остальные матричные элементы ведут себя похожим образом и не
несут новой информации.
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Рисунок 3.2 –– (a) Сечение фотоионизации 2p-оболочки неона из основного со-
стояния. Экспериментальные данные взяты из [115]. (b) Параметр анизотропии
β2 для ионизации 2p-оболочки неона из основного состояния линейно поляри-
зованным излучением. Экспериментальные данные взяты из [121]. (c) Модули
приведенных дипольных матричных элементов перехода при фотоионизации
2p-оболочки неона из основного состояния (d) Фазовые сдвиги (относительно ку-
лоновских) для амплитуд на панели (b). Везде сплошные линии — результаты

расчетов в калибровке длины, а пунктирные — в калибровке скорости.

При ионизации 2p54s-состояний, в отличие от расчетов в MCHF, присут-
ствуют каналы в f -волну (рис. 3.3b). Эти каналы запрещены в схеме чистой
LS-связи и появляются за счет сильной связи каналов, которой присутствует в R-
матрице. Однако, для 2p54s-состояний неона их вклад в общее сечение невелик
по сравнению с переходами в разрешенную p-волну (рис. 3.3a). Для разрешен-
ных (в LS-связи) каналов поведение матричных элементов перехода, в целом,
аналогично, но положение/наличине куперовского минимума оказывается сильно
зависящим от деталей расчета, что является естественной ситуацией в атомной
спектроскопии.
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Рисунок 3.3 –– Модули (верхний ряд) и фазовые сдвиги (относительно кулонов-
ских, нижний ряд) приведенных дипольных матричных элементов перехода при
фотоионизации нижних возбужденного состояния неона 2s22p5(P3/2)4s[3/2]. Cп-
лошные линии — результаты расчетов в калибровке длины, а пунктирные — в
калибровке скорости. Каналы реакции обозначены на рисунке как (Jf l)k : J .

Расчеты ионизация 2p53d-состояний, напротив, представляются более
стабильными, о чем свидетельствует лучшее совпадение калибровок длины и
скорости, особенно при переходах в доминирующую при небольших энерги-
ях фотоэлектронов f -волну (рис. 3.4b). При более высоких энергиях переходы
в p- и f -волну становятся сопоставимы. Так же для амплитуд разрешенных
переходов наблюдается соответствие коэффициентам смешивания для чистой
jK-связи [114].
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Рисунок 3.4 –– Модули (верхний ряд) и фазовые сдвиги (относительно кулонов-
ских, нижний ряд) приведенных дипольных матричных элементов перехода при
фотоионизации нижних возбужденного состояния неона 2s22p5(P3/2)3d[1/2]. Cп-
лошные линии — результаты расчетов в калибровке длины, а пунктирные — в
калибровке скорости. Каналы реакции обозначены на рисунке как (Jf l)k : J .

3.3 Метод устранения расходимости

Для нахождения дипольных матричных элементов перехода между состо-
яниями континуума использовался метод устранения расходимости, предложен-
ный в работе [122] с волновыми функциями непрерывного спектра, полученными
в MCHF способом, описанном в разделе 3.1.

Согласно [122], радиальный матричный элемент перехода между состояни-
ями континуума равен:

Rεl,ε′l′ = F1(εl,ε
′l′)δ(ε− ε′) + PF2(εl,ε

′l′)

(ε− ε′)
, (3.13)
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где P означает интегрирование в смысле главного значения и

F1(εl,ε
′l′) = sign(l − l′) cos(σl + δl − σl′ − δl′)

√
2ε , (3.14)

F2(εl,ε
′l′) = Iε,ε′(0,Rc) + Sε,ε′(Rc) +Oε,ε′(Rc,∞) . (3.15)

В последнем выражении Rc означает радиус, после которого потенциал можно
считать кулоновским, а член F2(εl,ε

′l′) делится на внутреннюю часть до этого
радиуса Iε,ε′(0,Rc), внешнюю часть Oε,ε′(Rc,∞) и поверхностный член Sε,ε′(Rc),
их разделяющий:

Iε,ε′(0,Rc) = (ε′ − ε)
∫ Rc

0

PεlQPε′l′dr , (3.16)

Sε,ε′(Rc) =
1

2
Pεl

d2Pε′l′

dr2
− 1

2

dPε′l′

dr

dPεl
dr

+
C
4Rc

(
Pεl

dPε′l′

dr
− dPεl

dr
Pε′l′

)
− C

4R2
c

Pε′l′Pεl ,

(3.17)

Oε,ε′(Rc,∞) =

∫ ∞

R0

Pεl
Z

r2
Pε′l′dr , (3.18)

где Q = d
dr +

C
2r , C = l′(l′ + 1) − l(l + 1), а Pεl ≡ P (kl; r) (выражение 3.7) для

краткости.
Функция 3.13 представляет собой по сути радиальную часть матричного

элемента в калибровке скорости, а функция 3.15 — в калибровке ускорения. По-
следняя является гладкой функции промежуточной и конечной энергии электрона
и имеет точку перегиба ε = ε′. Расходимость матричных элементов континуум-
континуум переходов в калибровке длины долгое время была препятствием для
теоретиков и была преодолена переходом к калибровкам скорости и ускорения
[123––125].

Результаты расчета в представлении ускорения приведены на рис. 3.5.
Представляет интерес сравнение с аналитическими матричными элемен-

тами перехода, полученными В. Гордоном [126], формула для которых в со-
временном виде приведена в работе [127] (рис. 3.6). Тогда как для переходов
между состояниями с низкими моментами аналитические и численные матрич-
ные элементы сильно отличаются, для высоких моментов полученные результаты
совпадают с аналитикой. Совпадение с аналитическим результатом является
следствием малого фазового сдвига (см. рис. 3.1c) и служит подтверждением при-
менимости метода.
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(a) (b)

(c) (d)

Рисунок 3.5 –– Радиальные части матричных элементов переходов между состоя-
ниями континуума: (a) из s-волны в p-волну; (b) из d в p; (c) из d в f; (c) из f в g.
По вертикальной оси отложена энергия промежуточного электрона, а по горизон-

тальной — конечного.

Связь между одноэлектронным интегралом Rεl,ε′l′ и приведенным матрич-
ным элементом в jK-схеме связи [37]:

⟨(Jcl′)k′,12 :J
′ || D̂ || (Jcl)k,12 :J⟩=(−1)Jc+l−J−1

2 k̂k̂′Ĵ Ĵ ′

{
Jc l k

1 k′ l′

}{
1
2 J J ′

1 k′ k

}
⟨l′ || D̂ || l⟩ ,

⟨l′ || D̂ || l⟩ = l̂(l0, 10 | l′0)Rl′l . (3.19)
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(a) (b)

(c) (d)

Рисунок 3.6 –– Радиальные части матричных элементов переходов между состоя-
ниями континуума, рассчитанные по формуле Гордона: (a) из s-волны в p-волну;
(b) из d в p; (c) из d в f; (c) из f в g. По вертикальной оси отложена энергия проме-

жуточного электрона, а по горизонтальной — конечного.

3.4 Метод устойчивой вариации

Амплитуду 2.23 можно вычислить с помощью метода устойчивой вариации
(variationally stable method), впервые предложенном в работах [44; 128]. Ранее он
был успешно применен для описания двухфотонной ионизации атома водорода
H и иона гелия He+ [129] коллегами автора диссертации. Следуя этому методу,
сумму по n в формуле (2.23) можно представить в виде:

⟨ψf | r |ν⟩+ ⟨µ | r |ψi⟩+ ⟨µ | εi +ω− hn |ν⟩ , (3.20)
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где µ и ν— вспомогательные функции, представляющие собой суммуM Слэте-
ровских орбиталей Φ(m) = Nmr

me−r:

µ =
M∑

m=1

amΦ(m) , ν =
M∑

m=1

bmΦ(m) (3.21)

где Nm — нормировочные множители, а коэффициенты am и bm получается ре-
шением системы 2M линейных алгебраических уравнений:

M∑
m=0

Tnmam = cn ,
M∑

m=0

bnTnm = dn , (3.22)

где

Tnm =

∫
Φ(n)(εi +ω− hl)Φ(m)dr , (3.23)

hl = −1

2

d2

dr2
− V (r)

r
+

lk(lk + 1)

2r2
, (3.24)

cn =

∫
Φ(n)rψidr , dm =

∫
Φ(m)rψεs,εddr . (3.25)

Одноэлектронные волновые функции, необходимые для расчетов методом
устойчивой вариации, были получены с помощью набора спектроскопических
программ RADIAL [41] с аналитическим центральным потенциалом V (r) = 1/r2

для водорода H и численным потенциалом V (r), полученными в MCHF [38] для ге-
лия. В качестве V (r) был выбран потенциал, соответсвующий состоянию 2p как
состоянию первого возбуждения в одноэлектронном приближении.

Для водорода полученные сечения двухфотонных переходов

σ
(2)
εs,εd =

2πω2

15F 2
0 τ0

N |A(2)
εs,εd|

2 сN = 5для s-волны
иN = 2для d-волны

, (3.26)

где F0 = 3.22 · 1034 см−2с−1 — атомная единица потока и τ0 = 2.42 · 10−17 —
атомная единица времени, можно сравнить с аналитическими величинами, рас-
считанными методом разложения по штурмановским функциям [127]. Численные
и аналитические парциальные сечения в s- и d-волны представлены на рис. 3.7.
Программная реализация метода 2.1.4, примененного ранее в [129], была перепи-
сана на языке MATLAB.

В гелии выбор потенциала 2p позволил получить удовлетворительное со-
гласие между расчетной и экспериментальной [130––132] разностью фаз (3.8а),
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Рисунок 3.7 –– Парциальные сечения двухфотонной ионизации водорода. Синий
цвет — в s-волну, красный цвет — в d-волну. Звездочками обозначено аналитиче-

ское сечение, сплошной кривой — численное.

тогда как потенциал ионизации ( −0.819 а.е.) получился далеким от эксперимен-
тального (−0.904 а.е.). Несмотря на это, сечение однофотонной ионизации (3.9,
[115]) на достаточно плохом начальном состоянии было неплохо воспроизведено
в области энергий 2ω, представляющих интерес (40–45 эВ, 3.8а). Получен-
ное сечение двухфотонной ионизации представлено на 3.8b. Насколько известно
автору диссертации, экспериментальные сечения двухфотонной ионизации ге-
лия в литературе не представлены нигде, кроме [11], в которой были измерены
отношения амплитуд ионизации в s- и d-каналы для трех точек по энергии. По-
лученные результаты, в целом согласуются данными, полученными с помощью
других теоретических подходов [133––136]. Данные по относительным амплиту-
дам [11] лучше всего соответствуют результатам [133], полученным с помощью
B-сплайнового метода R-матрицы, развитого для двух электронов в континууме,
в котором удалось получить правильное положение первого минимума в ампли-
туде s-волны.

Анализ показал, что M = 40 (3.21) достаточно для того, чтобы получить
в спектре первые четыре резонанса, а M = 60 воспроизводит первые шесть ре-
зонансов. Сравнение рассчитанных энергий с экспериментальными значениями
показано в таблице 4.
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(a) (b)

(c) (d)

Рисунок 3.8 –– a) Сечение однофотонной ионизации гелия в калибровках длины
(черные сплошные линии) и скорости (пунктир) в сравнении с эксперимен-
тальными данными [115] (черные точки); b) парциальные сечения двухфотнной
ионизации (синяя линия — в s-волну, красная — в d-волну); c) теоретическая
(черная линия) и экспериментальная (красные [130], зеленые [131] и синие [132]
кружки) разность фаз∆ = (σs + δs)− (σd + δd); d) Фазовые сдвиги парциальных

волн (черная линия — p-волна, синяя —s-волна, красная — d-волна.

Таблица 4 –– Теоретические и экспериментальные энергии первых np возбужден-
ных состояний в атоме He.

Состояние Теория Эксперимент [40]
1s2p 1P 21.14 21.22
1s3p 1P 23.06 23.09
1s4p 1P 23.73 23.74
1s5p 1P 24.04 24.05
1s6p 1P 24.21 24.21
1s7p 1P 24.34 24.31
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Глава 4. Результаты

В данной главе используются материалы, опубликованные в статьях [A1––A6;
A8––A11].

4.1 Когерентный контроль

Если электромагнитное поле E состоит из двух компонент с несущими ча-
стотамиω (основная илифундаментальная гармоника) и 2ω (вторая гармоника),
то его вектор напряженности задается суммой:

Eω+2ω(t) = Eω(t)eωe
−iωt+E2ω(t)e2ωe

−i(2ωt+ϕ), (4.1)

где Eω(2ω)(t) — медленно меняющиеся огибающие, определяющие форму им-
пульса, eω(2ω) — единичные вектора поляризации полей, а ϕ— относительная
разность фаз между гармониками. В этой главе мы используем одну огибающую
для первой и второй гармоники: sin2( ω2N t), а число оптических циклов в импульсе
достаточно велико, чтобы пренебречь краевыми эффектами.

Частоты полей подобраны так, чтобы энергия фотона удвоенной частоты
2ω была выше порога ионизации атома, а энергия фотона ω — ниже. Тогда од-
нофотонная “2ω”-ионизация и двухфотонная “ω + ω”-ионизация приводит к
испусканию электрона одной энергии:

A+

{
ℏω+ ℏω
ℏ(2ω)

}
→ A+ + e− . (4.2)

На рис. 4.1 представлена схема “ω + 2ω” ионизации атома Ne в диапазоне
энергий фундаментальной гармоники 11–20.2 эВ— области энергий, для которой
были выполнены расчеты. Фотон фундаментальной частотыω сканирует области
возбуждения нижних резонансов, что позволяет наблюдать эффект резонансного
усиления двухфотонной ионизации и его влияние на параметры анизотропии фо-
тоэмиссии.

Траектория движения вектора напряженности суммарного поля замкнута за
период T = 2π/ω, а ее форма зависит от взаимной ориентации и спиральности
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Ne

2s22p6 J0=0
0.00

ω+ω

2ω

2s22p5 (2P1/2)4s[
1/2]

(2P3/2)4s[
3/2]

19.69

19.78

2s22p5
(2P3/2)3d[

1/2]

(2P3/2)3d[
3/2]

(2P1/2)3d[
3/2]

20.02

20.03

20.14

21.562s22p5 (εth)

p,fs,d

Рисунок 4.1 –– схема “ω + 2ω” ионизации атома Ne в диапазоне энергий фунда-
ментальной гармоники 10.8–20.2 эВ.

эллипсов поляризации гармоник (рис. 4.2а). Примеры результирующего поля для
некоторых из них представлены на рис. 4.2b–g. Для четырех приведенных приме-
ров (b–e) результирующее поле лежит в плоскости, которая остается плоскостью
симметрии и для наблюдаемых фотоэлектронов; для двух других примеров (f,g)
результирующее поле трехмерно. Зависимость формы огибающей электромаг-
нитного поля от относительной фазы между гармониками ϕ может проявляться
по-разному: так, для линейно поляризованных в одном направлении полей эта
зависимость проявляется в разной по характеру временной зависимости величи-
ны напряженности электромагнитного поля от времени (рис. 4.2h; в работе Н.
Барановой и Б. Зельдовича [19], пионеров исследования “ω + 2ω” процесса в
оптическом диапазоне, это свойство описывается в терминах нелинейной воспри-
имчивости с < E3 ≯= 0). Для линейно поляризованных в перпендикулярных
направлениях полей относительная фаза влияет на форму огибающей (рис. 4.2i),
а для циркулярно поляризованных — только на ее ориентацию (рис. 4.2j–k).
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Рисунок 4.2 –– (a) Эллипсы поляризации гармоник ω и 2ω могут быть направле-
ны под произвольным углом друг другу и обладать разными эллиптичностями и
спиральностями. (b)-(g) — формы огибающих суммарного поля при некоторых
конфигурациях гармоник и нулевой фазе ϕ между ними: (b) линейно поляри-
зованные вдоль оси z; (c) линейно поляризованные вдоль оси z (основная) и
вдоль оси x (вторая); циркулярно поляризованные в плоскости xy (d) с одина-
ковой спиральностями; (e) с противоположными спиральностями; (f) основаная
гармоника линейно поляризована вдоль оси z, вторая гармоника циркулярно по-
ляризована в плоскости xy; (g) основаная гармоника циркулярно поляризована в
плоскости xy, вторая гармоника линейно поляризована вдоль оси z. Стрелки по-
казывают направление и величину мгновенного электрического поля. (h)-(k) —
формы огибающих суммарного поля при некоторых конфигурациях гармоник и
относительных фазах между ними ϕ = 0 (сплошные линии), ϕ = 45◦ (пунктир-
ные линии), ϕ = 90◦ (штрих-пунктирные линии): (h) для геометрии (b); (i) для

геометрии (c); (j) для геометрии (d); (k) для геометрии (e).

Чтобы проанализировать геометрические свойства бихроматического поля,
без потери общности можно ввести декартову систему координат ’xyz’ так, что-
бы эллипс поляризации основной гармоникиω лежал в плоскости ’xy’ с большей
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полуосью, сонаправленной с осью x (рис. 4.2а). Тогда поле ω может быть пред-
ставлено в виде разложения по базису циклических ковариантных орт [36] nλ=±:
eω = e+n+ + e−n− (2.31). Для второй гармоники 2ω в этой системе коорди-
нат возможно появление компоненты e0nλ=0, сонаправленной с осью z. Выбор
разложения эллипсов поляризации в циклическом базисе связан с удобством по-
строения статистического тензора электрического поля 4.3 (см. раздел 2.2.3).

В статистическом тензоре бихроматического поля можно выделить три ча-
сти, соответствующие переходу в конечное состояние с определенной энергией
εf : слагаемое, происходящее от поглощения одного фотона энергии 2ω, что
соответствует однофотонной ионизации атома; слагаемое, происходящее от по-
глощения двух фотонов энергии ω, что соответствует двухфотонной ионизации
(ω + ω); и их интерференция (ω + 2ω):

ρkγqγ=ρ
2ω,2ω
kγqγ

+ ρω+ω,ω+ω
kγqγ

+
(
ρ
ω+ω,2ω
kγqγ

+ ρ2ω,ω+ω
kγqγ

)
. (4.3)

Компоненты статистических тензоров, выраженные через разложения по
проекциям на орты eλ=0,±, представлены в таблицах 5–7 (индексы ω(2ω) опуще-
ны для краткости записи).

Таблица 5 –– Компоненты статистического тензора дипольного фотона
ρ
2ω,2ω
kq (J,J ′)

kq\JJ ′ 1,1

00 1/
√
3

10 (|e+|2 − |e−|2)/
√
2

11 −(e−∗e0 + e+e0∗)/
√
2

20 (1− 3|e0|2)/
√
6

21 (e0p−∗ − e+e0∗)/
√
2

22 e+e−∗

Как видно из таблицы 5, в собственной системе фотона статистические тен-
зоры с нечетной проекцией запрещены. Для циркулярно поляризованного поля
Pc = 1, что соответствует e+(e−) = 1, разрешены только компоненты с q = 0.

Как видно из таблицы 6, полный момент J = 0 возможен, только если поле
содержит и правую, и левую компоненты, то есть Pc ̸= 1. При этом, если по-
ле поляризовано линейно (e+ = e−, Pl = 1), то нечетные ранги исчезают. Если
поле циркулярно поляризовано e+(e−) = 1, то разрешены только ранги с нуле-
вой проекцией.
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Таблица 6 –– Компоненты статистического тензора двух одинаковых дипольных
фотонов ρω+ω,ω+ω

kq (J,J ′)

kq\JJ ′ 0,0

00 4|e−|2|e+|2/3
kq\JJ ′ 0,2

20 2
√
2|e−|2|e+|2/3

22 2e+e−∗|e−|2/
√
3

kq\JJ ′ 2,2

00
√
5(3− 4|e−|2|e+|2)/15

10 −
√
10(|e−|2 − |e+|2)/5

20
√
14(3− 8|e−|2|e+|2)/21

22 2e+e−∗/
√
21

30 (|e+|2 − |e−|2)/
√
10

32 e+e−∗(|e+|2 − |e−|2)/
√
3

40 (1 + 2|e−|2|e+|2)/
√
70

42 e+e−∗/
√
7

44 e+2(e−∗)2

Компоненты представленных тензоров ρ
2ω,2ω
kq (J,J ′) и ρ

ω+ω,ω+ω
kq (J,J ′)

могут также быть выражены через параметры Стокса P1, P2, и P3 (для однофо-
тонного см. [37]). Однако для интерференционных компонент ρω+ω,2ω

kγqγ
и ρ2ω,ω+ω

kγqγ

это невозможно.
Из таблицы 7 видно, что четные проекции у нечетных рангов появляются

при обязательном условии e0 ̸= 0, что соответствует случаю, когда вторая гармо-
ника распространяется под некоторым углом к основной.

В коде, реализованном автором диссертации для построения статистиче-
ских тензоров полей заданием эллиптичности и положением главной оси эллипса
относительно лабораторной системы координат, ограничения дляω-компоненты
как лежащей исключительно в плоскости xy нет: последнее было введено лишь
для того, чтобы компоненты статистических тензоров были более доступны для
анализа.

Рассмотрим далее общие черты ионизации атомов бихроматическим полем
описанного вида.
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Таблица 7 –– Интерференционные компоненты статистического тензора поля
ω + 2ω ρ

2ω,ω+ω
kq (J,J ′) (сопряженные коэффициенты соответствуют основной

гармоникеω)

kq\JJ ′ 1,0

10 2e0e−∗e+∗/
√
3

11 2e+(e−∗)2/
√
15

kq\JJ ′ 1,2

10 −2e0e−∗e+∗/
√
15

11 e−∗(3e−∗e− + e+∗e+)/
√
15

21 e−∗(e+∗e+ − e−∗e−)/
√
3

22 −
√
6e0(e−∗)2/3

30
√
10e0e−∗e+∗/5

31 e−∗(e−∗e− + 2e+∗e+)/
√
15

32 e0(e−∗)2/
√
3

33 e+(e−∗)2

4.1.1 Общие свойства угловых распределений фотоэлектронов при
бихроматической ионизации

Напомним, что угловое распределение фотоэлектронов (PAD) может быть
представлено в следующей форме (см. выражение 2.57):

W (ϑ,φ) =
σ

4π

∑
k,|q|⩽4

βkqYkq(ϑ,φ) . (4.4)

Во втором порядке теории возмущений и дипольном приближении k ⩽ 4, а
βkq ≡

∑
JγJ ′

γ
Bk0k(Jγ,J

′
γ)ρkq(Jγ,J

′
γ) = (−1)qβ∗

k−q. Из анализа коэффициентов
Клебша-Гордана в (2.46), (2.55) следует вывод, что вклад в угловое распределе-
ние (4.4) дают только четные ранги фотонных статистических тензоров ρ2ω,2ω

kq

и ρω+ω,ω+ω
kq и только нечетные — от тензоров ρ2ω,ω+ω

kq и ρω+ω,2ω
kq . Поэтому па-

раметры βkq четных рангов появляются в результате одно- или двухфотонной
ионизации; параметры βkq нечетных рангов имеют интерференционную природу
и зависят от разности фаз между гармониками ϕ. Параметры βk0 действительны,
остальные могут быть комплексными. Последнее приводит к тому, что макси-
мумы и минимумы PAD не совпадают с экстремумами сферических гармоник.
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Важно отметить, что в общем случае PAD не наследует симметрию поля, в отли-
чие от ионизации двумя некогерентными гармониками.

Угловые распределения фотоэлектронов определяются взаимной ориента-
цией и степенью эллиптичности ω и 2ω-компонент. Это естественно, так как
и в обычной одно- или двухфотонной (рис. 4.3a,e) ионизации как PAD, так
и интегральное сечение зависят от поляризации излучения. На рис. 4.3b–d,f–h
представлены типичные формы PAD при различных конфигурациях полей в мо-
дельных расчетах (которые здесь и далее означают, что данные представлены для
атома Ne с BSR спектроскопией, энергии основной гармоники ω = 19.78, соот-
ветствующая возбуждению 2p5(2P3/2)4s[

3
2 ] резонанса, импульса длиной N = 500

оптических циклов (порядка 100 фемтосекунд); напряженностей компонент элек-
тромагнитного поля |Eω| = 5.338 · 10−3 а.е., E2ω/Eω =

√
0.001; и нулевой

разности фаз между ними ϕ = 0). В верхнем ряду (b–d) к линейно поляризован-
ной основной гармонике добавляется малая примесь второй гармоники, в нижнем
(f–h) основная гармоника циркулярно поляризована.

PAD при двухфотонной ионизации линейно поляризованным (вдоль оси z)
полем обладает осью (z) и плоскостью (xy) симметрии, при добавлении линейно
поляризованной вдоль оси z второй гармоники теряется плоскость симметрии,
а, если она линейно поляризована вдоль оси x или циркулярно поляризована в
плоскости xy, то теряется ось симметрии, и вместо нее появляется плоскость (xz).
PAD при двухфотонной ионизации циркулярно поляризованным (в плоскости xy)
полем также обладает осью (z) и плоскостью (xy) симметрии, и при добавле-
нии циркулярно поляризованной в плоскости xy второй гармоники теряется ось
симметрии, а при добавлении линейно поляризованной (вдоль оси z) — теряет-
ся плоскость симметрии xy, а ось симметрии z преобразуется в две плоскости
xz и yz.

То есть во всех случаях при добавлении примеси второй гармоники проис-
ходит уменьшение общей симметрии PAD, степень которой можно измерять.

Каждая пара амплитуд, отвечающих за интерференцию одно- и двухфотон-
ных переходов (2.39) и (2.40), имеет одинаковую зависимость от фазы между
гармониками AJiJγJfA

∗
JiJ ′

γJ
′
f
∼ exp[∓i(ϕ − δJfJ ′

f
)], где знак зависит от того, ка-

кая амплитуда — одно- или двухфотонная — сопряжена, а δJfJ ′
f
—разность фаз в

соответствующих каналах реакции. По правилам сложения тригонометрических
функций каждая компонента статистического тензора, отвечающая за интерфе-
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(a)

(e)

(b)

(f)

(c)

(g)

(d)

(h)

Рисунок 4.3 –– (a) PAD при двухфотонной ионизации линейно поляризованным
вдоль оси z излучением. (b)-(d) PAD “a” при добавлении небольшой примести ко-
герентного излучения на второй гармонике: (b) линейно поляризованного вдоль
оси z; (c) Линейно поляризованного вдоль оси x; (d) Циркулярно поляризованного
в плоскости xy. (e) PAD при двухфотонной ионизации циркулярно поляризо-
ванным в плоскости xy излучением. (f)-(h) PAD “e” при добавлении небольшой
примести когерентного излучения на второй гармонике: (f) циркулярно поляри-
зованного в плоскости xy той же спиральности; (g) циркулярно поляризованного
в плоскости xy противоположной спиральности; (h) линейно поляризованного

вдоль оси z.

ренцию, будет иметь зависимость

cos(ϕ− ϕmax) , (4.5)

где фаза ϕmax будет определена ниже.
Как следует из (4.5), зависимость формы углового распределения (4.4) от

фазы между полями всегда может быть параметризована:

W = S1(ϑ,φ) + S2(ϑ,φ) cos(ϕ− ϕmax(ϑ,φ)) , (4.6)

где S1(ϑ,φ) и S2(ϑ,φ)—вклад от некогерентной суммы одно- и двухфотонных пе-
реходов и их интерференции, соответственно, а ϕmax — фаза, при которой число
фотоэлектронов в данном направлении {ϑ,φ} максимально. S1(ϑ,φ), S2(ϑ,φ) и
ϕmax являются сложными функциями сферических координат, и только в неко-
торых случаях влияние фазы между гармониками на форму PAD поддается
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простому описанию. Например, для циркулярно поляризованных в одной плос-
кости гармоник изменение фазы вызывает поворот PAD в пространстве [A1].

Основываясь на вышесказанном, в диссертации предлагается выбрать сле-
дующий критерий когерентного контроля:

C(ϑ,φ)=

∣∣∣∣W (ϑ,φ)ϕ=ϕmax
−W (ϑ,φ)ϕ=ϕmax+π

W (ϑ,φ)ϕ=ϕmax
+W (ϑ,φ)ϕ=ϕmax+π

∣∣∣∣. (4.7)

Отметим, что он является обобщением критериев, принятых в [A1; 16] для
описания взаимодействия с линейно и циркулярно поляризованными полями.
Очевидно, что эффективность когерентного контроля C(ϑ,φ) ⩽ 1 будет разной
в разных направлениях, и в общем случае оказывается невозможным выделить
какое-то одно из них. Если для некоторых {ϑ′,φ′} величина C(ϑ′,φ′) = 1, то мож-
но говорить о достижении полного когерентного контроля в этом направлении.

Развитый подход позволяет проследить трансформацию углового распреде-
ления фотоэлектронов при изменении поляризации полей между выделенными
конфигурациями с простой параметризацией, которые уже были рассмотрены ра-
нее в работах [A1; A4; 16], а именно для линейно и циркулярно поляризованных
полей, находящихся в одной плоскости (рис. 4.4). Для полей, поляризованных
в одной плоскости, неинтерференционные слагаемые дают вклад в компоненты
разложения с k = 0,2,4, q = 0, ± 2, ± 4, а интерференционные — в k = 1,3, q =

±1,±3. Таким образом, в 4.4 остаются только четные гармоники с четными проек-
циями и нечетные гармоники с нечетными проекциями. Плоскость поляризации,
очевидно, является плоскостью симметрии углового распределения электронов,
а сечение фотоионизации в ней максимально. Вне этой плоскости нет каких-либо
особенностей, поэтому можно ограничиться рассмотрением PAD в ее сечении.

Слагаемое с q = ±3, соответствующее тензору третьего ранга, происходит
от интерференции компонент противоположных спиральностей (см. таблицу 7),
и обладает симметрией поворота на 120o D3h, для него существует три плоско-
сти симметрии, перпендикулярных плоскости поляризации. Слагаемые с q = ±1

происходят от интерференции компонент одинаковых спиральностей.
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Рисунок 4.4 –– Трансформация PAD в плоскости поляризации гармоник (ϕ = 0):
(a) круговой право поляризованной основной гармоники (ε = 1, λ = +) при
изменении эллиптичности и спиральности второй гармоники от круговой право
поляризованной (ε = 1, λ = +, красная линия) до круговой лево поляризован-
ной (ε = 1, λ = −, синяя); (b) линейно поляризованной основной по оси x

гармоники (ε = 0, α = 0) при изменении эллиптичности и ориентации главной
оси поляризации второй гармоники от сонаправленной линейно поляризованной
(ε = 0, красная) до линейно поляризованной перпендикулярно основной (ε = 0,
синяя). (с) линейно поляризованной основной по оси x гармоники (ε = 0, α = 0)
при изменении направления линейной поляризации второй гармоники от сона-
правленной (α = 0) до перпендикулярной (α = π/2); (e)–(g) и (h)–(j) Степень

когерентного контроля C(ϑ,φ) и ϕmax(ϑ,φ) 4.7 для трансформаций (a)–(c).
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Так как первый и третий ранги зависят от полярного угла по-разному, плос-
кости симметрии, перпендикулярной плоскости поляризации, в общем случае не
существует. Возникает она, например, при ионизации s-оболочки [137] за счет
уменьшения числа каналов.

Неинтерференционные члены с q = ±2, ± 4, соответствующие тензорам
второго и четвертого ранга, возникают при значениях эллиптичности полей ε < 1

(см. таблицы 5 и 6) и максимальны для линейно поляризованных полей ε = 0.
Они приводит к появлению слагаемых с симметрией D2h и D4h.

На рисунке 4.4a красная и синяя линии соответствуют предельным случаям
гармоник круговой поляризации с одинаковой и противоположной спираль-
ностями соответственно, рассмотренными в [A1], неакцентированные линии
соответствуют промежуточным значениям эллиптичности ε < 1. Основная гар-
моника при этом всегда имеет правую круговую поляризацию. В предельных
случаях вклады как от однофотонной ионизации, так и от двухфотонной обла-
дают аксиальной симметрией, и результирующая симметрия PAD определяется
только интерференционным членом.

Два других примера трансформации (см. рис. 4.4b,c): при фиксированной
линейной поляризации основной гармоники поляризация второй меняется от ли-
нейной вдоль оси x до линейной вдоль оси y за счет (b) изменения эллиптичности
ε от 0 до 1 и обратно или (c) изменения угла вектора ее поляризацииα относитель-
но оси x. Красная и синяя линии соответствуют предельным случаям параллельно
и перпендикулярно поляризованных полей, рассмотренных в [A4; 16]. В первом
случае PAD аксиально симметрично относительно оси x, во втором появляется
плоскость симметрии yz, перпендикулярная плоскости xy, содержащей вектора
поляризации.

На рисунках 4.4e–g показана степень когерентного контроля C(ϑ,φ) (4.7)
для поляризаций полей, показанных на рисунках 4.4a–c, соответственно. Синяя
и красная линия на рисунке 4.4e представляют собой окружности, так как для
полей круговой поляризации изменение фазы вызывает поворот PAD в простран-
стве, и поэтому с точки зрения осуществления когерентного контроля какое-либо
выделенное направление отсутствует. Для циркулярно поляризованной основной
гармоники (рис. 4.4c) угловая зависимость C(ϑ,φ) является более плавной, чем
для линейно поляризованной (рис. 4.4f,g), а ярко выраженные экстремумы воз-
никают только тогда, когда вторая гармоника поляризована линейно. Фаза, при
которой под данным углом степень когерентного контроля будет максимальна
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(рис. 4.4h–j), плавно меняется во всех случаях (видимые резкие скачки нефизич-
ны и соответствуют ограничению области определения фазы ϕmax(ϑ,φ) от 0 до
2π радиан).

4.1.2 Когерентный контроль в области низших возбужденных состояний
неона: расчеты и сравнение с экспериментом

Для линейно поляризованных в одном направлении (eω ∥ e2ω||z) полей сте-
пень асимметрии 4.7 можно свести к максимальной асимметрии “вперед-назад”
Amax(0) [16] (напомним, что от угла φ PAD в этом случае не зависит — см. рис.
4.3b):

Amax(0) =

∣∣∣∣W (ϑ = 0)ϕ=ϕmax
−W (ϑ = π)ϕ=ϕmax

W (ϑ = 0)ϕ=ϕmax
+W (ϑ = π)ϕ=ϕmax

∣∣∣∣. (4.8)

Наличие аксиальной симметрии является преимуществом такой геометрии как
для постановки эксперимента, так и для его интерпретации. Выражение 4.8 так
же может быть записано через коэффициенты при полиномах ЛежандраPk(cos ϑ),
описывающих PAD в этом случае:

W (ϑ) =
σ

4π

∑
k⩽4

βk(ϕ)Pk(cos ϑ) , (4.9)

σ =
∑
n=1,2

∑
lKf

∣∣ 1

(
√
3)n−1

A
lKf (n)
JiJγJf

∣∣2 , (4.10)

βk =
∑

n,n′=1,2

∑
ll′KfK ′

f

(−1)Jc−1/2 1

(
√
3)n+n′−2

l̂l̂′K̂fK̂
′
f(10, 10 | k0)(l0, l′0 | k0){

k 1 1

1
2 K

′
f Kf

}{
k l l′

Jc K
′
f Kf

}
A
ζiζf (n)
JiJγJf

A
ζiζf (n)
JiJγJf

, — (4.11)

а именно:

Amax(0) =
|(β1 + β3)ϕ=0 + i(β1 + β3)ϕ=π/2|

1 + β2 + β4
, (4.12)

ϕmax(0) = arg
[
(β1 + β3)ϕ=0 + i(β1 + β3)ϕ=π/2

]
. (4.13)

Здесь еще раз напомним, что параметры асимметрии четных рангов в разло-
жении 4.9 появляются в результате прямой одно- или двухфотонной ионизации,
а параметры асимметрии нечетных рангов — в результате их интерференции.
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Дополнительным преимуществом этой геометрии является то, что при ин-
тегрировании 4.8 по полусфере для увеличения статистики наблюдаемый эффект
не будет слишком сильно ослаблен. Интегральная по полусфере асимметрия, опи-
сываемая выражением:

Aω = 0.5|(β1 − 0.25β3)ϕ=0 + i(β1 − 0.25β3)ϕ=π/2)| , (4.14)

ϕω = arg
[
(β1 − 0.25β3)ϕ=0 + i(β1 − 0.25β3)ϕ=π/2

]
, (4.15)

в работе [A5] была измерена в неоне в области энергий ω =19.66–20.20 эВ с
шагом 0.05÷0.1 эВ.

Эксперимент проводился на ЛСЭ FERMI [1]. Длительность импульсов
(FWHM) была оценена в 60 фс, а пиковая интенсивность основной частоты ω ≈
1013 Вт/см2, и второй гармоники 2ω ≈ 2 · 1010 Вт/см2. Теоретические расчеты
проводились в рамках описываемой теории для параметров импульса N = 500,
|Eω| = 5.338 · 10−3, E2ω/Eω = 0.2 в jK-схеме связи со спектроскопией, рассчи-
танной методом R-матрицы, представленной в разделе 3.2.

Пучок фотонов пересекался с холодной атомной струей, состоящей из смеси
гелия и неона. Так как интенсивность и длительность пучка на FEL варьируется
от импульса к импульсу, гелий, имеющий хорошо известное монотонное сечение
в этой области энергий [115], служил в качестве монитора. Процент смеси был
оптимизирован для получения сравнимых фотоэлектронных сигналов для двух
газов. Фотоэлектроны детектировались с помощью VMI-детектора. Схема экспе-
римента и один из полученных спектров изображены на рис. 4.5а. Для нахождения
максимальной интегральной по углу асимметрии был использован тот факт, что,
асимметрия, согласно выражениям (4.6) и (4.8), является гармонической функци-
ей фазы между гармониками ϕ = 2ωτ, где τ— время задержки импульса второй
гармоники относительно первой, которое можно регулировать с помощью фазо-
вращателя:

Aω(ϕ) = Aω cos(2ωτ− ϕω) . (4.16)

Поэтому для каждой задержки τ от 0 до 210 ас, соответствующей удво-
енному периоду второй гармоники, с шагом 13.2 ас, было выполнено 3000
последовательных снимков, полученный спектры были очищены от шумов и про-
интегрированы по противоположным полусферам для нахождения асимметрии.
Полученные результаты для неона (A(n)

ω , левая колонка, красные точки) и гелия (
A

(h)
ω , правая колонка, синие точки) представлены на рис. 4.5b.
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(a) (b)

(c)

(d)

Рисунок 4.5 –– (a) Схематическое изображение эксперимента: гармоникиω и 2ω с
задержкой τ ионизируют неоно-гелиевую газовую струю, сигнал фотоэлектронов
детектируются VMI-детектором. Внутреннее и внешнее кольца соответствуют
фотоэлектронам, генерируемым в гелии и неоне. Серая линия указывает на-
правление поляризации импульса ЛСЭ. Угол ϑ определяет направление эмиссии
фотоэлектронов. (b) Экспериментальная асимметрия между электронами, выле-
тевшими в верхнююи нижнююполусферы как функция относительной фазы 2ωτ

между двумя гармониками в неоне A
(n)
ω (красные кружки) и гелии A

(h)
ω (синии

кружки). Сплошные линии представляют собой фитирование функцией синуса.
(c) Отношение амплитуд Aω = A

(n)
ω /A

(h)
ω и (d) разности фаз ϕω = ϕ

(n)
ω − ϕ(h)

ω в
зависимости от энергии фотона. Энергии резонансных состояний в неоне указа-
ны на горизонтальной оси. Сплошные темно-синие и пунктирные красные линии
соответствуют расчетам PT в формах длины (L) и скорости (V), а синие кружки

представляют собой экспериментальные точки.
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Сплошные линии представляют фитирование функцией синуса, из которой,
согласно выражению (4.16), можно извлечь величину максимальной асимметрии
Aω и фазу ϕω, при которой она достигается.

На рисунках 4.5c и 4.5d предствлены Aω = A
(n)
ω /A

(h)
ω и разности фаз

ϕω = ϕ
(n)
ω − ϕ(h)

ω в области возбуждения 2p5(2P3/2)4s[
3
2 ] — 2p5(2P1/2)3d[

3
2 ] резо-

нансов в неоне (см. рис. 4.1). Положения этих резонансов указаны стрелочками.
Видно (ожидаемое из теоретических соображение) резкое изменение величины
максимальной асимметрии и фазы в зависимость от энергии фотона в области
возбуждения 4s,4s′ состояний 2p5(2P1/2)4s[

1
2 ] и 2p5(2P3/2)4s[

3
2 ], однако для “3d”

резонансов такой зависимости нет, что может быть объяснено наличием миниму-
ма в амплитудах ионизации из этих возбужденных состояний в данной области
энергий. Примечательно, что, хотя в каждой парциальной амплитуде ионизации
из этих резонансов в расчетах наблюдается минимум, находится он при слегка
различных энергиях, и при суммировании по всем каналам начинает заполнять-
ся. Итоговая глубина минимума может существенно различаться даже в рамках
одной модели в разных калибровках. Так, в расчетах в форме длины (темно-
синяя сплошная линия) вклад от резонансной двухфотонной ионизации меньше
однофотонного сигнала, а форме скорости (красная пунктирная линия) минимум
оказывается заполнен, двухфотонный сигнал различим на фоне однофотонного, и
интерференция оказывается более эффективной. Теоретические кривые для нео-
на были нормированы на результаты ab initio TDSE расчетов для гелия в модели,
описанной в [138].

Представляет интерес последовательное теоретическое исследование зави-
симости асимметрии от параметров излучения, необходимое для планирования
последующих экспериментов. Так, например, на рисунке 4.6a,b представлена фа-
за и амплитуда асимметрии под нулевым углом Amax(0) (N = 500, |Eω| =

5.338 · 10−3, η = E2ω/Eω = 0.1) в области энергий ω, соответствующих воз-
буждению нижних резонансов в неоне (см. рис. 4.1), в рамках модели, что была
описана выше. Расчеты в рамках простой MCHF-модели, TDSE и стационарной
теории возмущений для этих же параметров были представлены в работе [16].

Отличия в длине и скорости вызваны разной величиной матричных элемен-
тов перехода в этих калибровках в модели R-матрицы. Так же, как и в [16], прямые
нерезонансные переходы в f -волну, слабо зависящие от энергии в этой области
[139], были учтены добавлением постоянного (потенциального) члена. Потенци-
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Рисунок 4.6 –– (a) Асимметрия Amax(0) и (b) фаза ϕmax(0) в калибровке длины
(сплошные черные линии) и скорости (пунктирные черные линии) как функции
энергии основной гармоники. Параметры импульса: I = 1012 Вт/см2, N = 500,
η = 0.1. (c) Асимметрия Amax(0) и (d) фаза ϕmax(0) в калибровке длины как функ-
ция энергии основной гармоники ω и числа оптических циклов N при η = 0.1 и
I = 1012 Вт/см2. (e) Асимметрия Amax(0) и (f) фаза ϕmax(0) в калибровке длины
как функция энергии основной гармоникиω и отношения относительных напря-

женностей η при N = 500 и I = 1012 Вт/см2.

альный член наиболее ярко проявляющийся в том, при какой именно энергии фаза
ϕmax(0) сделает скачок вверх на π после прохождения резонанса.

На рис. 4.5c-f представлена зависимость величины асимметрии и фазы
от числа оптических циклов N (c,d) и относительной напряженности гармоник
η (e,f). Асимметрии велика, если вклады обеих веток сравнимы. Резонансный
двухфотонный вклад растет быстрее с увеличением длины импульса, чем од-
нофотонный, и в какой-то момент начинает превосходить его, в связи с чем
может наблюдаться уменьшение величины асимметрии в области энергий около
16.86 эВ, соответствующей возбуждению состояния 2p5(2P1/2)3s[

1
2 ], связанного с

основным наиболее сильным дипольным моментом (см. таблицу 3). Изменить ве-
личину относительного вклада однофотонной и двухфотонной ионизации, меняя
не длину импульса, а относительную напряженность гармоник: при некоторой
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оптимальной величине η асимметрия максимальна, а при больших или меньших
значениях ее величина падает. Фаза же, как следует из выражения 4.13, от пара-
метра η не зависит.

Рисунок 4.7 –– (a), (b) Типичный фотоэлектронный выход I(ϑ,φ) как функ-
ция оптической фазы ϕ в интервалах полярных углов θ. Сигнал интегрирован
по интервалам в 5◦, указанным справа. Кривые не смещены; таким образом,
их вертикальное положение напрямую отражает значение W (ϑ) в уравнении
4.9. Кинетическая энергия фотоэлектрона составляет 7.0 эВ. Кружки — экспе-
риментальные результаты; линии представляют собой фитирование функцией
синуса экспериментальных результатов. (c)–(e) Извлеченные разности сдвига фаз
в зависимости от полярных углов для четырех наборов данных и трех кинети-
ческих энергий фотоэлектронов: (с) 7.0 эВ; (d) 10,2 эВ; (e), 16,6 эВ. Кружки —
экспериментальные результаты; заштрихованные области показывают их неопре-
деленности. Штриховые линии — теория возмущений; сплошные линии —
теория ab initio TDSE. (f) Разности фазовых сдвигов ∆ двухфотонной ионизации
по сравнению с однофотонной ионизацией, рассчитанные по теории возмущений,
в зависимости от полярного угла ϑ и кинетической энергии фотоэлектронов.

Больше информации о деталях процесса ионизации бихроматическим по-
лем можно извлечь из параметров угловой анизотропии βk (4.9). Так, в экспери-
менте [A3] из интерференционных членов разложенияW (θ) в “ω+2ω” процессе
была измерена разность фаз между волновыми пакетами фотоэлектронов, возни-
кающих в результаты одно- и двухфотонной ионизации (рис. 4.7c,d,e) неона при
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энергиях ω, лежащих в нерезонансной области ниже и выше первого возбуж-
денного “сильного” состояния 2p5(2P1/2)3s[

1
2 ]. Теоретические расчеты в рамках

нестационарной теории возмущений проводились в MCHF модели, описанной в
разделе 3.1. Длина импульса была выбрана равной N = 500 оптическим циклам,
а полученные результаты в ТВ не зависели от напряженностей электрических по-
лей.

Согласно нестационарной теории возмущений, разность фаз между волно-
выми пакетами фотоэлектронов ∆ определяется выражением:

∆ = arg
[
(β1(ϕ = 0) + iβ1(ϕ = π/2))P1(cos θ)

+ i(β3(ϕ = 0) + β3(ϕ = π/2))P3(cos θ)
]
. (4.17)

Поэтому для нахождения ∆ были измерены фотоэлектронные спектры при раз-
ных значения полярного угла и относительной фазы между гармониками (при-
меры полученных спектров изображены на рис. 4.7a,b), и извлеченные фазы
сравнивались с результатами PT и TDSE. Теория возмущений позволяет так же
без больших вычислительных затрат рассчитать∆ для большого диапазона энер-
гий фотоэлектронов и полярных углов. Полученные данные приведены на рис.
4.7f. В области, соответствующей возбуждению состояния 2p5(2P1/2)3s[

1
2 ], от-

носительная фаза начинает резко меняться вплоть до того, что ее определение
перестает быть физически осмысленным.

Сами параметры угловой анизотропии βk были исследованы в рамках ТВ
и TDSE в тех же моделях для полей круговой поляризации [A1], для которых в
амплитуды 2.39–2.41 входит меньше парциальных волн. Аналогичная работа для
полей линейной поляризации была сделана ранее [16].

Зависимость углового распределения фотоэлектронов в этом случае от
относительной фазыϕ, как уже было отмечено в 4.1.1, представляет собой исклю-
чительно поворот в плоскости поляризации полей и параметризуется в системе
координат kγ ∥ z как:

W (ϑ,φ) =
σ

4π

(
1 + β2P2(cos ϑ) + β4P4(cos ϑ)δ±β1 sin θ cos(φ−ψ1 − ϕ)

+ (−1)(1−δ±)β3 sin
3 θ cos((3− 2δ±)φ−ψ3 − ϕ)

)
, (4.18)

где δ± = 1, если поля имеют одинаковые спиральности, и 0, если противополож-
ные. Здесь ни βk, ни ψk не зависят от ϕ.
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Рисунок 4.8 –– Параметры угловой анизотропии βk (k = 1, 2, 3, 4) и углы ψk

(k = 1, 3) в (a,b) области около состояний 3s; (c,d) области около состояний
4s и 3d. Параметры импульса: I = 1012 Вт/см2 , η = 0.1, N = 250. Красные
линии соответствуют результатам ТВ, а черные — результатам TDSE. В TDSE
наблюдается разнице в неинтерференционном параметре β2 для полей ω и 2ω,
обладающих одной и противоположными спиральностями. (e,h) зависимость βk

от η при N = 250 и I = 1012 Вт/см2 в ТВ в области 3s состояний.

Результаты ТВ и TDSE находятся в разумном согласии друг с другом
вблизи состояния 2p5(2P1/2)3s[

1
2 ] ≡ 3s′. Различия между результатами, полу-

ченными в двух подходах, в основном связаны с различиями в спектроскопи-
ческих моделях. Например, расчеты ТВ показывают небольшую особенность
вблизи 3s′-состояния, связанную с наличием слабо возбуждающегося уровня
2p5(2P3/2)3s[

3
2 ] ≡ 3s (рис. 4.8a) из-за расщепления тонкой структуры, которое не

учитывается в расчетах TDSE с одним активным электроном. Точно так же формы
кривых ТВ и TDSE различны вблизи 4s-состояний (рис. 4.8c), хотя максималь-
ные значения параметров анизотропии совпадают. Это различие также является
проявлением расщепления тонкой структуры в ТВ. Хотя они не разрешены для
выбранной длительности импульса N = 250 оптических циклов (50–65 фс), учет
расщепления тонкой структуры сдвигает положение нулей.

Энергетическая зависимость угла ψk определяется взаимодействием двух-
фотонной ионизации в p- и f -волны. В первом преобладает резонансная иони-
зация через состояния 3s′ и 4s,4s′, а во втором преобладает нерезонансная
ионизация через бесконечные наборы виртуальных состояний nd и εd или, дру-
гими словами, потенциальная часть амплитуды ионизации. В результате фаза
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амплитуды p-волны изменяется на π, когда энергия фотона пересекает резонанс.
Чем длиннее импульс, тем резче скачок фазы. Эти π-скачки видны в обоих углах
ψ1 и ψ3 в окрестности состояний 3s (рис. 4.8b). Для бесконечно длинного им-
пульса такие же особенности наблюдались бы вблизи состояний 4s и 4s′ (см. рис.
3c,d из [16]). Основной вклад как в β1, так и в β3 вносит интерференция между
двухфотонной ионизацией в f -волну и однофотонной ионизацией в d-волну. Бо-
лее того, при условии отсутствия значительного вклада других каналов, β1 = β3

и ψ1 = ψ3 + π.
Наконец, на рис. 4.8e–h показана эволюция параметров угловой анизо-

тропии βk при изменении отношения гармоник η от 0 до 1. Однофотонные
каналы ионизации не содержат резонансов, и, следовательно, соответствующие
амплитуды плавно меняются области интереса. Напротив, двухфотонные каналы
включают резонансы, преимущественно в канале p-волны, обусловленные проме-
жуточными ns дискретным состояниям, в дополнение к гладким двухфотонным
переходам в каналы f -волны. Поведение параметров β2,4 с увеличением относи-
тельного вклада второй гармоники плавно меняется от значений, характерных для
двухфотонной ионизации, к значениям, характерным для чистой однофотонной
ионизации: так, значение параметра β2 близко к экспериментальному значению
для однофотонной ионизации, а β4 становится равным нулю. Для параметров β1,3

в области энергий, где роль резонанса невелика, условие баланса амплитуд одно-
и двухфотонной ионизации, обеспечивающие их большие величины, достигает-
ся при η ≈ 0.1. Там, где роль резонанса возрастает, эффективная интерференция
реализуется при большем вкладе второй гармоники η ≈ 0.3.

4.1.3 Поляризация спина электрона при бихроматической ионизации

В фотоионизации поляризация спина электронов возникает в результате
спин-орбитального взаимодействия [140; 141] в состояниях дискретного спектра
(в основном состоянии и/или в возбужденных состояниях) и/или в состояниях
континуума. В неоне основное состояние J0 = 0 не может быть поляризова-
но, а спин-орбитальным расщепление конечных состояний невелико — порядка
0.1 эВ, — и не разрешается в большинстве современных экспериментов. Спин-
орбитальное расщепление возбужденных состояний в неоне такого же порядка,
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однако сам факт его малости не влияет на величину поляризации фотоэлектронов
[142], а только лишь на возможность разделения фотоэлектронов (энергетическо-
го или геометрического), обладающих разными проекциями спина. Резонансная
ионизация позволяет совершить такую сортировку путем селективного возбужде-
ния расщепленных уровней, из которых преимущественно вылетают электроны
с одинаковой проекцией спина.

Помимо формулы 2.25, величину поляризации спина фотоэлектрона s на
ось n можно представить в более понятном виде через PAD:

Pn(ϑ,φ) =
W (ϑ,φ)(n·s)=+ 1

2
−W (ϑ,φ)(n·s)=− 1

2

W (ϑ,φ)(n·s)=+ 1
2
+W (ϑ,φ)(n·s)=− 1

2

, (4.19)

причем n не обязательно является осью лабораторной системы координат.
Так, если n = [pe × eω], то для ионизации линейно поляризованным по-

лем вся поляризация спина исчерпывается только этим направлением [143]. Для
двухфотонной резонансной ионизации ( eω ∥ z) можно получить [A4] простую
параметризацию:

Pn(ϑ) = [W (ϑ)]−1 sin ϑ
∑
k=2,4

pk cos
k−1 ϑ , (4.20)

W (ϑ) =
σ

4π

(
1 +

∑
k=2,4

βkPk(cos ϑ)
)
. (4.21)

На рис. 4.9a показано Pn(ϑ) (4.20) для основной гармоникиω, соответству-
ющей энергии возбуждения резонанса 4s′. Электроны, имеющую поляризацию
преимущественно по и против оси n, разделены геометрически, и ее величина
может достигать порядка 50%.

Зависимость Pn от энергииω, сканирующей область возбуждения 4s–3d со-
стояний, и длительности импульса под “магическим углом” ϑm (под этим углом
P2(cos ϑm) = 0) показана на рис. 4.9b. Видно, что, во-первых, максимум поля-
ризации находится не в резонансах, а между ними. Во-вторых, для 4s-состояний
существует нетривиальная зависимость ее величины от числа оптических циклов
с максимумом в районе N = 250, чего не наблюдается для 3d-состояний. Такое
поведение объясняется тем, что динамическая спиновая поляризация обращается
в нуль в случае единственного канала ионизации [144], что является предельным
случаем для s-состояний при уменьшении спектральной ширины импульса, но
не для 3d-состояний, из которых всегда будут существовать переходы в разные
континуумы (p и f ).
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(a)
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Рисунок 4.9 –– Результаты для энергии фотонаω, соответствующей резонансу 4s′

(19.78 эВ), I = 1012 Вт/см2 , η =
√
0.001 и N = 500. Везде черная пунктирная ли-

ния показывает PAD (в произвольных единицах), сплошная красная (синяя) линия
показывает положительные (отрицательные) значения спиновой поляризации. (a)
Pn(ϑ); (b) Зависимость Pn(ϑm), где ϑm = arccos(1/

√
3) ≈ 54.7◦ — “магический”

угол, в области 4s- и 3d-резонансов в зависимости от числа оптических цикловN ;
(c,d) P ∥

n(ϑ) при ϕ = 120◦ и как функция ϕ; (e,f) P⊥
n (ϑ) для электронов, испускае-

мых в плоскость zx при ϕ = 120◦ и как функция ϕ; (g,h) P⊥
τ (ϑ) для электронов,

вылетевших в плоскости zy приϕ = 120◦ и как функцияϕ; (i,j) P⊥
z (ϑ) приϕ = 0◦

для электронов, вылетающих в плоскости zy при ϕ = 0◦ и как функция ϕ.

Хотя в “ω + 2ω” для линейно поляризованных в одном направлении по-
лей новых компонент спиновой поляризации не возникает, интерференция между
одно- и двухфотонной ионизацией сильно влияет на ее величину (см. рис. 4.9b),
которая тоже имеет достаточно простую параметризацию:

P ∥
n(ϑ) = [W ∥(ϑ)]−1 sin ϑ

4∑
k=1

p
∥
k cos

k−1 ϑ , (4.22)

W ∥(ϑ) =
σ

4π

(
1 +

4∑
k=1

β
∥
kPk(cos ϑ)

)
. (4.23)

Над которой можно осуществлять когерентный контроль с помощью относитель-
ной фазыϕ (см. рис. 4.9d). Хотя поляризация при однофотонной ионизации в этой
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области энергий в неоне пренебрежимо мала, интерференционные члены вносят
вклад не только в PAD.

Для ортогонально поляризованных полей (eω ∥ z, e2ω ∥ x), то новые ком-
поненты P⊥

z (ϑ,φ) и P⊥
τ (ϑ,φ), где P⊥

τ (ϑ,φ) ⊥ P⊥
z (ϑ,φ) ⊥ P⊥

n (ϑ,φ), появляются
естественным образом (т.к. [pe × eω/2ω] соответствует теперь разным направ-
лениям):

P⊥
z (ϑ,φ)=[W

⊥(ϑ,φ)]−1 sinφ
∑
k=1,3

z⊥k sink ϑ, (4.24)

P⊥
n (ϑ,φ)=[W

⊥(ϑ,φ)]−1
(
sin ϑ

∑
k=2,4

p⊥k cosk−1ϑ+ cosφ cos ϑ
∑
k=1,3

p⊥k sink−1ϑ
)
, (4.25)

P⊥
τ (ϑ,φ)=[W

⊥(ϑ,φ)]−1 sinφ cos ϑ
(∑
k=1,3

p⊥k sink−1ϑ+ p⊥ sin2ϑ
)
, (4.26)

W⊥(ϑ,φ) = 1+
∑
k=2,4

β⊥
k Pk(cos ϑ) + β

⊥ sin2 ϑ cos 2φ+
∑
k=1,3

β⊥
k sink ϑ cosφ. (4.27)

Эти компоненты представлены на рис. 4.9e,h,i а возможности по когерентно-
му контролю над ними — на рис. 4.9h,f,j. Из выражений 4.25 и 4.26 видно,
что интерференция нарушила симметрию относительно угла φ, “перенаправив”
поляризацию электронов по направлениям, перпендикулярным обоим векторам
eω,e2ω и импульсу самого электрона pe, проявляя тенденцию, сходную с ранее
рассмотренными зависимостями. Примечательно, что величина спиновой поля-
ризации по этим направлениям оказывается сравнимой.

Как видно из формул (4.22)–(4.24), какая бы то ни было спиновая поля-
ризация для линейно поляризованных полей пропадает при интегрировании по
полному телесному углу, что соответствует известным теоретическим результа-
там для однофотонной ионизации и связано с механизмом ее возникновения [143].
В случае циркулярно поляризованного излучения после интегрирования по 4π

остается компонента, сонаправленная с вектором kγ фотона — Pz. В неоне при
однофотонной ионизации гармоникой 2ω эта компонента остается пренебрежи-
тельно малой, но при двухфотонной ионизации второй гармоникой ω в области
резонансного возбуждения дискретных состояний достигает больших значений,
оставаясь практически единственной (см. рис. 4.10a,b). Добавление второй гар-
моники изменяет 2ω эту компоненту, и характер этих изменений естественным
образом зависит от ее поляризации. Так, если вторая гармоника циркулярно по-
ляризована с той же или противоположной спиральностью, то компонента Pz
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“повторяет” угловые распределения (4.18):

P±
z (ϑ,φ) = [W+(ϑ,φ)]−1

(
z0 +

∑
k=2,4

zkPk(cos ϑ) + δ±z1 sin ϑ cos(φ− ζ1 − ϕ)

+ (−1)(1−δ±)z±3 sin3 ϑ cos((3− 2δ±)− ζ±3 − ϕ)
)

(4.28)

W (ϑ,φ)± =
σ

4π

(
1 + β2P2(cos ϑ) + β4P4(cos ϑ) + δ±β1 sin θ cos(φ−ψ1 − ϕ)

+ (−1)(1−δ±)β3 sin
3 θ cos((3− 2δ±)φ−ψ3 − ϕ)

)
, (4.29)

то есть в какой-то мере наследует их форму (см. рис. 4.10c,d) [A2]. Здесь, как и
для угловых распределений, четные компоненты появляются за счет неинтерфе-
ренционных вкладо, а нечетные — за счет интерференционных. При изменении
относительной фазы между гармониками будет наблюдаться простое вращение
распределений. В отличие от параметра β3 в угловых распределениях, параметр
ζ3 отличается для гармоник одинаковых и противоположных спиральностей, но
отличается на малую величину. Эта разница пропадает при рассмотрении более
упрощенной одноконфигурационной модели (т.е. при пренебрежении перехо-
дами через 3d-состояния и зависимостью волновых функций в континууме от
терма).

При плавном изменении поляризации второй гармоники в пределах плос-
кости xy, аналогичной рис. 4.4a, компонента Pz испытывает изменения, пред-
ставленные на рис. 4.10e. Эти изменения совершенно аналогичны тем, которые
испытывает PAD.

Если вектор поляризации второй гармоники не лежит в плоскости первой,
то в этой плоскости интерференционные эффекты уже не будут максимальными.
Так, при линейно поляризованной по оси z второй гармоники они вообще исчеза-
ют. На рис. 4.10f показана компонента Pz в такой геометрии в сечение плоскостью
xz [A6]. Как видно из рисунка, возможности когерентного контроля в такой гео-
метрии сильно ограничены.

Анализ остальных компонент поляризации спина фотоэлектронов пред-
ставляет из себя более сложную задачу. Так, для компоненты Pn, сонаправленной
с вектором n = [pe × eω] и перпендикулярной ему Pτ (вместе с Pz все три ком-
поненты полностью описывают спин фотоэлектрона) для одинаково
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Рисунок 4.10 –– Результаты для энергии циркулярно поляризованного фотона ω,
соответствующей резонансу 4s′ при 19.78 эВ для рис. b,e,f (4s′ при 19.69 эВ для
рис. c,d,j) , I = 1012 Вт/см2, η =

√
0.001 (

√
0.005 для f), и N = 500. Отно-

сительная фаза ϕ = 0, если не указано иное. Везде черная пунктирная линия
показывает PAD (в произвольных единицах), сплошные линии — значения спи-
новой поляризации. (a,b) PAD, направление и относительная величина спиновой
поляризации P фотоэлектронов при одно- и двухфотонной ионизации циркуляр-
но поляризованным полем. (c,d) PAD и величина спиновой поляризации Pz при
ионизации циркулярно поляризованными гармониками противоположных и оди-
наковых спиральностей в плоскости xy. (e) Трансформация PAD в плоскости
поляризации гармоник (ϕ = 0) для круговой право поляризованной основной
гармоники (ε = 1, λ = +) при изменении эллиптичности и спиральности второй
гармоники от круговой право поляризованной (ε = 1, λ = +, красная линия) до
круговой лево поляризованной (ε = 1, λ = −, синяя) в плоскости xy. (f) Сече-
ние плоскостью xz для компоненты Pz при 2ω ∥ z при фазе между гармониками
0 (сплошная линия), π/9 (штриховая линия), π/2 (штрих-пунктирная линия). (g)
Компоненты Px и Py для циркулярно поляризованных гармоник одинаковых спи-
ральностей как функции полярного угла φ при ϑ = 54.74◦. Перпендикулярные
к kγ компоненты спина, появляющиеся в результате интерференции P⊥, и неко-
герентный вклад P 0 показаны в лабораторной системе {xlab,ylab} для отдельных

φ.
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поляризованных гармоник можно получить выражения [A2]:

P+
τ (ϑ,φ) = [W+(ϑ,φ)]−1

(
sin 2ϑ(x2 + x4 sin

2 ϑ)

+
z+3
2

sin 2ϑ sin ϑ+ η cos ϑ cos(φ− δ)
)

(4.30)

P+
n (ϑ,φ) = [W+(ϑ,φ)]−1

(
sin 2ϑ(y2 + y4 sin

2 ϑ)

− z−3
2

sin 2ϑ sin ϑ+ η cos ϑ cos(φ− δ)
)
. (4.31)

Эти компоненты обладают интересной особенностью, специфичной для
случая одинаковых спиральностей, которая показана на рис. 4.10g. А именно,
нормальная компонента P⊥ = {P+

τ , P
+
n } содержит интерференционный вклад

s⊥ = {s+x , s+y } (зеленые стрелки), ориентированный на фиксированное направ-
ление в лабораторной системе координат. В то же время неинтерференционный
вклад s⊥ = {s0x, s0y} строго следует азимутальному направлению эмиссии электро-
нов. Таким образом, интегрирование угловых распределений либо по верхнему,
либо по нижнему полушарию позволить выделить интерференционный вклад.

Наконец, еще две особенности поляризации спина фотоэлектронов в про-
цессе ω + 2ω ионизации можно продемонстрировать в геометрии, в которой
компонентаω линейно поляризована параллельно оси x, а компонента 2ω—цир-
кулярно в плоскости yz [A6]. Для этой геометрии изменение относительной фазы
гармоник эквивалентно повороту вокруг оси x ∥ eω без изменения абсолютных
величин наблюдаемых. Поэтому без потери общности можно выбрать плоскость
наблюдения фотоэлектронов xz.

Интерференционные эффекты “перестраивают” направление вектора спи-
новой поляризации (рис. 4.11а), делая его ориентацию вдоль осей z и y (x и y,
если eω ∥ z) не равновероятной по сравнению с тем, что наблюдалось для двухфо-
тонной ионизации 4.9a. Угловое распределение фотоэлектронов и компоненты Px

симметричны относительно плоскости yz, компонентыPy иPz антисимметричны.
При интегрировании по всем направлениям вылета электрона сохраняется толь-
ко пренебрежимо малая часть компоненты Px, происходящая от однофотонной
ионизации, однако при интегрировании по полусферам x > 0/x < 0 сохраняются
и компоненты Py, Pz.

Первая особенность поляризации спина фотоэлектронов в этом процессе,
которая ранее не была затронута, — это появление новых компонент в спиновой
поляризации, не существующих без интерференции. Так, для выбранной плос-
кости наблюдения фотоэлектронов xz существование компоненты Pz возможно
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Рисунок 4.11 –– Результаты для энергии линейно поляризованного фотона ω, со-
ответствующей резонансу 4s′ при 19.78 эВ (если не указано иное), I = 1012

Вт/см2, η =
√
0.001, и N = 500. Относительная фаза ϕ = 0, если не указа-

но иное. (а) PAD, направление и относительная величина спиновой поляризации
P фотоэлектронов, вылетающих в определенном направлении pe = {ϑ,φ}; (b)
PAD (черная линия) и компонента спиновой поляризации Pz (красный цвет для
Pz > 0, синий — для Pz < 0) в сечении плоскостью xz для фазы между гар-
мониками ϕ = 0,π/9,π/2 (сплошная, пунктирная и штрихпунктирная линии
соответственно); (c) Спектр фотоэмиссии. На вставках изображена компонента
Pz при энергиях фотонаω, соответствующих возбуждению 4s- резонансов (крас-
ный цвет для Pz > 0, синий — для Pz < 0). Вертикальными линиями отмечены

положения возбужденных состояний.

только за счет интерференции. Эта компонента обращается в ноль в плоскости
yz и достигает максимума в некотором направлении {ϑ,φ}, определяемом дина-
мическими особенностями системы и параметрами поля (в частности, разницей
фаз ϕ). На рисунке 4.11b построены PAD и величины спиновой поляризации Pz

для трех разных фаз (еще рисунок демонстрирует, что величина Pz, а значит и Py,
эффективно контролируется с помощью ϕ).

Вторая особенность поляризации спина фотоэлектронов проявляется в за-
висимости ориентации спина от энергии фотона ω. На рисунке 4.11с изображен
интегральный спектр фотоэмиссии

∫
W (ω; ϑ,φ)dΩ и компонентаPz при энергиях

фотона ω, соответствующих возбуждению состояний 4s,4s′. Преимущественное
направление спина фотоэлектронов при возбуждении этих резонансов противо-
положно, что свидетельствует о высокой селективности возбуждения состояний
с различными проекциями спина.
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4.1.4 Одноэлектронное приближение в задаче когерентного контроля

Одноэлектронное приближение позволяет описать основные свойства уг-
ловых распределений на простейшем языке. Это было проделано для водорода
в работах нашей теоретической группы [73; 137], однако следующий шаг после
чисто аналитического решения— это рассмотрение следующего элемента, гелия.
Для гелия (и других атомов при ионизации s-оболочки) процесс ”ω+2ω”при пра-
вильной постановке эксперимента позволяет извлечь относительные амплитуды
и фазы парциальных волн или, если они полагаются известными, относительные
амплитуды и фазы гармоник при минимальном количестве требующихся теоре-
тически полученных спектроскопических данных. Этого можно добиться, если
взять циркулярно поляризованную фундаментальную гармонику и линейно поля-
ризованную под некоторым углом {θa,ϕa} вторую (eω = e+ = −(ex + iey)/

√
2

и e2ω = cos θaez + sin θa(cosϕpex + sinϕpey) в уравнении (4.1)). Циркулярная
поляризация фундаментальной гармоники позволяет оставить один канал в двух-
фотонной ионизации, а рассмотрение s-оболочки — один канал в однофотонной.
Дополнительное уменьшение числа требуемых теоретических параметров про-
исходит за счет существования несовпадающих геометрических нулей амплитуд
ионизации в такой геометрии.

Для гелия li = 0 и угловое распределение фотоэлектронов (2.61) принимает
совсем простой вид [A10], из которого немедленно следует следующая парамет-
ризация для описанной формы импульса:

W (ϑ,φ) =
1

4π
|A(1)
εp |2
(
cos θa cos(ϑ) + sin θa sin ϑ cos(ϕp −φ)

)2
+

1

4π

3

8
|A(2)
εd |

2 sin4 ϑ+
1

4π

√
3

2
|A(1)
εp A

(2)∗
εd | sin2 ϑ×

× (cos(θa) cos(ϑ) + sin θa sin ϑ cos(ϕa −φ)) cos(2φ− δ) , (4.32)

где первый член описывает однофотонную ионизацию линейно поляризованным
полем, второй — двухфотонную ионизацию циркулярно поляризованным полем,
а третий — их интерференцию.
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Для описания эффективности интерференнции удобно ввести обобщенный
параметр асимметрии A:

A =

√
3
2|A

(1)
εp A

(2)∗
εd |

|A(1)
εp |2 + 3

8|A
(2)
εd |2

. (4.33)

этот параметр (4.33) как функция фундаментальной энергии ω и отношения
электрических полей η = E2ω/Eω представлен а рисунке 4.12a. При резонанс-
ных энергиях (см. Таблицу 4) необходима очень высокая интенсивность второй
гармоники, тогда как при минимумах двухфотонной амплитуды (Рисунок 3.8b)
необходимая напряженность 2ω падает на три порядка. Однако это справедливо
только для импульсов бесконечной длины, и ожидается, что реально необходи-
мое соотношение в эксперименте будет на один-два порядка ниже в резонансах
и выше в минимумах. Из уравнения (4.32) видно, что фаза ϕ, обеспечивающая
максимальную асимметрию, определяется разностью фаз в p- и d-каналах, пред-
ставленной на рисунке 4.12b. Фазы рассеяния в гелии в рассматриваемой области
достаточно гладкие, и, согласно основам квантовой механики, двухфотонная ам-
плитуда имеет скачок на π в резонансах и в нулях.

(a)

(b)

Рисунок 4.12 –– a) Эффективность интерференции (4.33) как функция фундамен-
тальной энергии и соотношения сил гармоник η; b) Разность фаз между p и d

парциальными волнами.

Рассмотрим два крайних случая: (А) поляризация второй гармоники направ-
лена вдоль распространения основной (θa = 0) (рис. 4.13a–c) и (Б) поляриза-
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ция вторая гармоника компланарна плоскости поляризации основной гармоники
(θa = π/2, φa = 0) (рис. 4.14a–c).

a) b) c) 

x y 

z 

x y 

z 

D1 

D3 
D2 

D3 D3 

d) e) f) 

x y 

z 

x y 

z 

D1 D3 
D2 

D2 
(c) (d)

(a) (b) (c)

Рисунок 4.13 –– Геометрия (А): линейная поляризация 2ω направлена вдоль
направления распространения ω. a) Некогерентные вклады от однофотонной
(оранжевый) и двухфотонной (зеленый) ионизации s-оболочки; b) вклад интер-
ференционного члена, красным цветом отмечен положительный вклад, синим
цветом — отрицательный; c) результирующий PAD при бихроматической иони-
зации. D1, D2 и D3 отмечают предполагаемое размещение детекторов. d) Сечение
PAD с xz-плоскостью; e) Сигналы детектора D1 (зеленая линия), D2 (оранжевая
линия) и D3 (пурпурная линия) при условии колебания напряженности второй

гармоники в 25% с фазой ϕ. Расчеты выполнены дляω = 21.55 эВ и η = 1.

В случае (А) некогерентная сумма одно- и двухфотонного вкладов облада-
ет осевой симметрией ) (рис. 4.13a). Более того, фотоэлектронный сигнал вдоль
оси z (детектор D2) может быть создан только за счет однофотонной иониза-
ции, а любой сигнал в плоскости xy (детектор D1) — двухфотонной. В плоскости
же, образованную магическим углом (cos ϑ = 1/

√
3), ожидаемая интерференция

максимальна 4.32, и сигнал детектораD3 осциллирует при изменении относитель-
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ной фазы между гармониками ϕ вокруг усредненного значения 4/9signal(D1) +

1/3signal(D2). Для извлечения последнего необходимы три детектора. Или мож-
но извлечь разность фаз δ = σp−σd, изменяя известныйфазовый сдвигϕ. Следует
подчеркнуть две важные особенности. Во-первых, если амплитуда колебаний на
детектореD3меньше 4

3

√
signal(D1)signal(D2)/3, то когерентность частично те-

ряется. Во-вторых, в эксперименте могут наблюдаться колебания интенсивностей
гармоник в зависимости от смещения фазы (или энергии). Это колебания мож-
но учесть соответствующим масштабированием сигналов 1-го и 2-го детекторов.
Обычно для этого служит другой газ, как, например, в [A5].

На рисунках 4.13d,e представлены сечение PAD для этой геометрии плос-
костью xz и симулированные сигналы детекторов D1, D2 и D3 при условии, что
имеется некоторое колебание напряженности второй гармоники. Видно, что даже
при наличии флуктуации напряженности детектор D2 позволяет непосредствен-
но оценить их и исключить из интерференционного сигнала. Важно отметить,
что в области, где интерференция деструктивна, флуктуации некогерентного и
когерентного вкладов компенсируют друг друга, а если интерференция носит кон-
структивный характер, они суммируются, поэтому величину сигнала в максимуме
следует считать менее надежной.

В случае (B) некогерентная сумма одно- и двухфотонного вкладов облада-
ет тремя плоскостями симметрии (рис. ) (рис. 4.14a), образованными плоскостью
поляризации ω (xy), вектором поляризаций 2ω и волновым вектором ω (xz) и
плоскостью, перпендикулярной вектору поляризации 2ω (yz). Обе вероятности
одно- и двухфотонной ионизации, а также их интерференция (4.33) максимальны
в плоскости xy 4.32, поэтому расположение ToF в этой плоскости является наибо-
лее эффективным. Один ToF (D1), размещенный вдоль оси y, регистрирует только
двухфотонную ионизациюω, средний сигнал двух ToF, размещенных противопо-
ложно друг другу, дает вероятность однофотонной ионизации. Наконец, как и в
случае (А), есть две возможности: три ToF, позволяющие полностью восстано-
вить всю PAD при одной конкретной фазе ϕ, или один ToF, сопровождающийся
изменением фазовогоϕ. Интерференционный член имеет шесть нулей: два из них
определяются вектором поляризации 2ω, а четыре вращаются со сдвигом фазы
между гармониками. Два первых нуля могут служить своеобразным ”якорем поз-
воляющим независимо определить ϕ и δ.
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На рисунках 4.14d,e представлены сечение PAD для этой геометрии плос-
костью xy и симулированные сигналы детекторов D1, D2 и D3 при условии, что
имеется некоторое колебание напряженности второй гармоники.
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Рисунок 4.14 –– Геометрия (B): линейная поляризация 2ω находится в плоскости
поляризацииω. a) Некогерентные вклады от однофотонной (оранжевый) и двух-
фотонной (зеленый) ионизации s-оболочки; b) вклад интерференционного члена,
красным цветом отмечен положительный вклад, синим цветом—отрицательный;
c) результирующий PAD при бихроматической ионизации. D1, D2 и D3 отмеча-
ют предполагаемое размещение детекторов. d) Сечение PAD с xy-плоскостью; e)
Сигналы детектора D1 (зеленая линия), D2 (оранжевая линия) и D3 (пурпурная
линия) при условии колебания напряженности второй гармоники в 25% с фазой

ϕ. Расчеты выполнены дляω = 21.55 эВ и η = 1

Таким образом, ”ω+2ωпроцесс имеет все шансы стать еще одним методом
экспериментальной спектроскопии и диагностики.
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4.2 Аттосекундная метрология

В задаче описания аттосекундной метрологии методом RABBITT поле
представляет собой сумму инфракрасного поля (обозначаемого как ’ir’) и несколь-
ких гармоник n-го порядка в ВУФ диапазоне (обозначаемых ’n’):

E(t) =
∑
n

cos2(t/σn)En cos(ωnt+ ϕn)

+ Eir cos
2(t/σir) cos(ωirt+ ϕir), (4.34)

При HHG ширина ВУФ импульса σn не зависит от номера гармоники и связана с
шириной затравочного импульса как σn = σir/2. Типичная длительность импуль-
са составляет порядка 10–20 фс, то есть в нем укладывается десятки или даже
сотни оптических циклов. ИК-импульс начинается в момент −tir = −π/2σir, а
ВУФ, соответственно в −tn = −π/2σn.

Для этой задачи было развито два подхода: основанный на нестационарной
теории возмущений, описанной в разделе 2.1.3, и решении скоростных уравне-
ний, описанный в разделе 2.1.2. Второй подход, разработанный С.Н. Юдиным,
использовался для проверки применимости теории возмущений в совместных
публикациях [A6; A9]. Оба метода в качестве входных параметров используют
одинаковые дипольные матричные элементы перехода: (а) полученные с помо-
щью стационарной R-матрицы (см. раздел 3.2) — для описания переходов между
различными состояниями дискретного спектра и между состояниями дискретного
спектра и континуума; (б) полученные с помощью метода устранения расходимо-
сти (см. раздел 3.3) — для описания переходов между состояниями континуума.
Преимуществами обоих методов являются низкая вычислительная ресурсоем-
кость, возможность использования высокоточной спектроскопической модели,
полученной с помощью специализированных программ, а также возможность ис-
следования вкладов отдельных процессов.

В рамках теории возмущений схему процесса можно представить следу-
ющим образом (рис. 4.15а): ВУФ-фотон (синие стрелки) переводит электрон
из основного в возбужденное состояние или состояние непрерывного спектра,
называемое основной линией (mainline — ML), а поглощение или испускание
ИК-фотона (красные стрелки) переводит электрон в боковые линии (sidebands —
SB). Переходы в основные линии происходят с поглощением или испусканием
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нечетного числа фотонов, и четность таких состояний противоположна четности
основного, а для переходов в боковые линии необходимо четное число фотонов.
При ионизации валентной оболочки неона (2p) это приводит к четным орбиталь-
ным угловым моментам в ML (s ,d ,g), и нечетным — в SB (p ,f ), что должно
оказывать влияние на угловые распределения фотоэлектронов в основных и бо-
ковых линиях.

2p6

2p53d

13! 15! 17!

!

!

p,f

s,d,g

ML15

SB14

ML17

SB16

SB18

!

(a) (b)

Рисунок 4.15 –– Схема ионизации неона в околопороговой RABBITT-
спектроскопии. Длина волны инфракрасного фотона 800 нм. Справа схематично
изображен вид интегрального фотоэлектронного спектра и угловых распре-
делений в областях фотоэлектронного сигнала — основных (ML) и боковых
(SB) линиях. (b) Стандартное представление экспериментальных данных: по
горизонтальной оси отложено время задержки ИК-импульса, а по вертикальной

— энергия фотоэлектрона. Цветом обозначена интенсивность линии.

При энергииωir, соответствующих длине волны≈ 800 нм его 13 гармоника
ω13 ≈ 20.15 попадает в окрестность 3d-резонансов, а поглощение дополни-
тельного фотона ωir ионизирует атом. В связи с этим в спектре наблюдается
интенсивная припороговая фотолиния, резко отличающаяся своим способом фор-
мирования от более высоких боковых линий.

Как правило, в экспериментах RABBITT и ИК, и ВУФ-компоненты ли-
нейно поляризованы. Угловое распределение фотоэлектронов после окончания
импульса для линейно поляризованных полей в используемом нами представ-
лении jK-связи, необходимом для описания фотоэлектронных спектров вблизи
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порога, определяется выражением 2.27:

W (θ) =
∑
k

Bk =
1

4π

∑
kJJ ′KK ′ll′

(−1)Jf−
1
2K̂K̂ ′Ĵ Ĵ ′l̂l̂′(l0, l′0 | k0)(J0, J ′0 | k0){

k l l′

Jf K
′ K

}{
k J J ′

1
2 K

′ K

}
af a

∗
f ′Pk(cos θ) , (4.35)

где амплитуды af ,af ′ определяются выражением 2.12, и полная вероятноcть за-
регистрировать электрон σ = 4πB0.

Это распределение можно представить в хорошо известной форме:

W (θ)=
σ

4π
(1 + β2P2(cos θ) + β4P4(cos θ)) . (4.36)

В приближении вращающейся волны в ТВ при поглощении фотона наи-
больший вклад в итоговую амплитуду вносит одна компонента действительной
амплитуды поля:

cos(ωt+ ϕ) → e−i(ωt+ϕ) , —

а при испускании другая:

cos(ωt+ ϕ) → ei(ωt+ϕ) .

Так как электрон в состоянии с определенной энергией εf может оказаться раз-
ными способами (в формирование SB наибольший вклад вносит поглощение
инфракрасного фотона с нижележащейML и испускание фотона с вышележащей;
в формировании ML участвуют однофотонные переходы и интерференция между
ними и трехфотонными переходами), то и фотоэлектронный спектр, и параметры
угловой анизотропии будут осциллировать в зависимости от фазы ϕir:

σ(ϕir) = σav + σosc cos(2ϕir − ϕosc) , (4.37)

βk =
1

σ(ϕir)

(
Bk,av +Bk,osc cos(2ϕir − ϕB,osc)

)
. (4.38)

На рис. 4.15b представлен (смоделированный) типичный спектр RABBITT-
осцилляций (RABBITT traces) как функции задержки ИК-импульса (ϕir = ωirτ)
и энергии фотоэлектрона.

Для расчетов были выбраны параметры поля в соответствии с реализуемы-
ми сейчас на установках HHG; поле включает в себя нечетные ВУФ гармоники
с 11 по 19 с напряженностью En = 10−4 а.е., длительностью Γn = 10 фс и ну-
левыми фазами ϕn, и инфракрасную компоненту с напряженностью в диапазоне
Eir = 2.5 ÷ 10 · 10−3 а.е., в два раза большей длительностью Γir = 20 фс, фаза
которой могла меняться.
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Рисунок 4.16 –– (a) Усредненный по фазе спектр фотоэлектронов при длине вол-
ны затравочного поля 800 нм, полученный РСУ для напряженности ИК-поля
Eir = 2.5·10−3 а.е.,Eir = 5·10−3 а.е. иEir = 10−2 а.е.— синяя, черная и красная ли-
ния, соответственно. Тонкая серая линия— результат ТВ дляEir = 5 ·10−3 а.е.; (b)
Усредненный по фазе ИК-поля спектр при 800 нм иEir = 5 ·10−3 а.е., полученный
по теории возмущений. Жирная черная линия обозначает итоговый спектр; серая
пунктирная — первый порядок ТВ; красная штрих-пунктирная — второй поря-
док ТВ, происходящий с испусканием ИК-фотона; синяя пунктирная — второй
порядок ТВ с поглощением ИК-фотона; сиреневая штрих-пунктирная — вклад
интерференции первого и третьего порядка; голубыми точками отмечен вклад от
третьего порядка ТВ. (c) Величина осцилляций (синие линии и точки) и их фа-
за (черные линии и точки), рассчитанные по ТВ и РСУ для Eir = 5 · 10−3 а.е.
Для различных длин волн затравочного ИК-поля. Результаты ТВ представлены

сплошными кривыми, результаты РСУ — точками.

На рисунке 4.16a представлены результаты расчетов при длине волны за-
травочного поля 800 нм по теории возмущений и методом решения скоростных
уравнений. Пики при 1.8 и 4.8 эВ — это основные линии, результат ионизации
15-ой и 17-ой гармониками (ML15, ML17); пики при 0.2, 3.2 и 6.2 эВ — это
боковые частоты (SB14, SB16, SB18). Подчеркнем, что, хотя в расчетах учиты-
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валась 19-я гармоника, спектр обрезан при энергии, соответствующей боковой
линии SB18, так как диапазон релевантных данных на 2ωir меньше, чем диапазон
энергий, учитываемых в расчетах. Положения пиков, полученных РСУ, отлича-
ются для различных интенсивностей ИК-поля из-за динамическогоШтарковского
сдвига и приближается к положениям по ТВ для меньшей напряженности Eir =

2.5 · 10−3 а.е. Вероятности генерации боковых линий SB16 и SB18 для напряжен-
ностей Eir = 2.5 · 10−3 а.е., Eir = 5 · 10−3 а.е. и Eir = 10−2 а.е. относятся как
1 : 4 : 16, то есть для них сохраняется пертурбативный режим. Для частоты SB14,
где сильную роль играют переходы через дискретные состояния, пертурбативный
режим нарушается.

Рисунок 4.16b показывает вклады отдельных переходов в итоговый спектр в
теории возмущений. Ожидаемо, что интерференция первого и третьего порядков
(сиреневая штрих-пунктирная линия в области ML) должна иметь тот же поря-
док малости, что и боковые линии SB. Величина SB растет с ростом энергии, и
переходы между состояниями непрерывного спектра, происходящие с испускани-
ем ИК-фотона (красная пунктирная линия) систематически ниже, чем переходы,
происходящие с поглощением ИК-фотона (синяя пунктирная линия). Роль пере-
ходов из состояний непрерывного спектра в припороговую боковую линию SB14
крайне мала. Для двухфотонных переходов, идущих с поглощением ИК фото-
на, доминируют амплитуды перехода в f -волну, для идущих с испусканием —
в p-волну (см. рис. 3.5) в соответствии с обобщением тенденции Фано (Fano’s
Propensity Rule) [145].

Описание осцилляций RABBITT 4.15b ввиду того, что они подчиняются
закону (4.37), можно проводить в терминах величины осцилляций σosc и фазы
инфракрасного поля ϕosc, при котором число фотоэлектронов с данной энергией
максимально. На рисунке 4.16c представлены σosc и ϕosc, полученные метода-
ми РСУ и ТВ (для удобства результаты РСУ сдвинуты на 0.05 эВ вправо для
устранения Штарковского сдвига). Так же было исследовано влияние небольших
вариаций длины волны затравочного поля на наблюдаемый спектр. Для той части
спектра, где влияние переходов через дискретные состояния невелико, обе теории
дают одинаковые предсказания (и поэтому представлены только для длины волны
800 нм), однако для припороговой области результаты начинают отличаться: ТВ
систематически недооценивает величину осцилляций.

Величина и форма спектра в припороговой области, очевидно, оказывается
наиболее чувствительной к небольшим изменениям частоты и является макси-
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мальной для 802 нм. В ТВ фаза осцилляций резко меняется для разных компонент
тонкой структуры резонанса, что является одним из проявлений теоремы Ле-
винсона о связи асимптотического поведения амплитуды с числом связанных
состояний [146; 147]. В неоне состояния 2p5(2P3/2)3d с J = 1 расщеплены на вели-
чину порядка 0.1 эВ (см. таблицу 3). На эту же величину расщеплены состояния
конечного иона 2p5 2P3/2,1/2. Некоторый намек на дублетную структуру, особен-
но заметный при λ = 798 и 800 нм, является проявлением тонкого расщепления
порога ионизации 2p5 2P3/2,1/2 при ионизации, идущей преимущественно через
верхнюю компоненту 2p5(2P1/2)3d[

3
2 ]1; при увеличении длины волны начинают

эффективно возбуждаться и компоненты 2p5(2P3/2)3d[k]1, которые преимуще-
ственно ионизируются на нижний порог 2p5 2P3/2. Из-за совпадения величины
расщепления компонент 3d состояния и порога ионизации в спектре остается од-
на линия.

Параметры анизотропии β2,4 представлены на рис. 4.17(a,b). Точками по-
казаны результаты, полученные методом РСУ (также сдвинутые на 0.05 эВ
вправо), а сплошные линии — ТВ. Ярким цветом отмечены усредненные по фа-
зе инфракрасного поля величины, а бледным — их возможные максимальные и
минимальные значения. Безразмерные параметры угловой анизотропии не явля-
ются гармоническими функциями фазы ИК-поля в отличие от величины спектра.
Поскольку параметры угловой анизотропии представляют собой отношение неко-
торой величины к сечению, при энергиях, для которых вероятность испускания
электрона находится на границе машинной точности, параметры анизотропии
испытывают резкие скачки, не имеющие физического смысла, и поэтому не при-
ведены.

Как было отмечено в начале, четность фотоэлектронов в основных и бо-
ковых линия противоположна 4.15a, что объясняет различие в величинах β2,4 в
этих линиях.

Стоит также отметить, что для основных линий и SB14 сечение всегда нену-
левое, а для боковых линий SB16,18 существует фаза инфракрасного поля, при
которой оно стремится к нулю. Этим объясняется наблюдаемое при некоторых
энергиях расхождение двух подходов при определении максимального значения
β2,4 в SB16,18 при совпадающей усредненной величине.

Параметр β2 при энергиях фотоэлектронов, соответствующих ML, может
сильно отличаться от того, что наблюдается при обычной однофотонной иониза-
ции [121], что говорит о большом вкладе в формирование анизотропии амплитуд
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Рисунок 4.17 –– Усредненные по фазе инфракрасного поля параметр угловой ани-
зотропии фотоэлектронов β2 (a) и β2 (b), полученные методом РСУ (точки) и
по теории возмущений (линии); тонкие линии и светлые точки, ограничивающие
заштрихованные области на панелях отмечают область изменения параметров в
соответствующем методе; (b) Сечение углового распределения фотоэлектронов
плоскостью, проходящей через ось симметрии, для трех фаз инфракрасного по-
ля ϕ = 0 — черная линия, ϕ = π/4 — синяя, ϕ = π/2 — красная; сплошные
линии показывают результаты ТВ, пунктирные — РСУ. Угловые распределения
являются безразмерными величинами, масштаб для SB (a и c) и для ML (b и d)

отличается в два раза

третьего порядка по ТВ, не дающих заметного вклада в интегральное сечение.
Параметр β4 в ML возникает исключительно за счет наличия амплитуд третьего
порядка с полным моментом J = 3.

На рис. 4.17c-f изображена форма углового распределения фотоэлектрон-
ной эмиссии при фиксированной энергии фотоэлектрона, соответствующей мак-
симумам вероятности в SB14, ML15, SB16 и ML17 для трех фаз затравочного
поля. Видно, что угловые распределения в SB14 и ML15 линиях слабо отлича-
ется в различных подходах. Отличие в SB16 и ML17 более существенное. Это
отличие объясняется тем, что хотя максимальные и минимальные значения пара-
метров угловой анизотропии в РСУ и ТВ совпадают, они достигаются при слегка
различных фазах ИК-поля. В условиях реального эксперимента, когда происхо-
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дит естественное усреднение по некоторому интервалу фазы ИК-поля и энергии
фотоэлектрона, угловые распределения совпадут. Самое существенное различие
угловых распределений, наблюдаемое для SB16 при ϕir = π/2 (красные линии
рис. 4.17d), объясняется тем, что вероятность фотоэмиссии при этих параметрах
практически нулевая.

Особо подчеркнем, что SB14 образуется при участии переходов через
дискретные состояния конфигурации 2p53d, возбуждаемые при поглощении 2p-
электроном фотона 13 гармоники, что приводит к существенному отличию этой
части спектра от более высокоэнергетической области. Предсказываемая РСУ и
ТВ вариация в зависимости отϕir параметров угловой анизотропии в SB14 лучше
согласуются между собой, чем вариация интегральных спектров в этой области.
Слабая зависимость угловых распределений от фазы в SB14 (рис. 4.17c) говорит о
доминировании одного из путей перехода в этой области, а именно резонансного
перехода через 2p53d дискретные состояния с поглощением 13ωir и последую-
щей ионизацией ωir в состояние с l = 3. Необычная зависимость ML15 от фазы
(рис. 4.17e) вызвана, в свою очередь, доминированием переходов из l = 3 с по-
глощением ωir.
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Заключение

Была создана теоретическая модель, описывающая многофотонную по-
лихроматическую ионизацию на языке статистических тензоров в дипольном
приближении. На основе этой модели исследовано два процесса — бихромати-
ческой ионизации полем двух частот “ω+ 2ω” и полихроматической ионизации
полем нескольких частот “ω + 13ω + 15ω + . . .”, — как частные случаи об-
щей задачи. Для них получены аналитические выражения для дифференциальной
по направлению вылета и ориентации спина и интегральной вероятности фото-
эмиссии. Разработано программное обеспечение на языке MATLAB, позволившее
изучить поведение атомов в таких полях при большом наборе начальных парамет-
ров. Сформулирован критерий когерентного контроля C(ϑ,φ) над наблюдаемой
величиной как величина ее модуляции при изменении фазы между гармониками.
Для иллюстративных и практических расчетов были созданы спектроскопиче-
ские модели атома неона методами MCHF и R-матрицы и атома гелия методами
Хартри-Фока и устойчивой вариации. На основе исследования были сделаны сле-
дующие выводы:

1. Для процесса “ω+2ω” эффективность когерентного контроля над диф-
ференциальными характеристиками фотоэлектронных спектров зависит
от электромагнитного поля: энергий и относительных интенсивностей
гармоник, а также длины импульса. Предельные (C(ϑ,φ) → 1) величи-
ны эффективности когерентного контроля достигаются для линейно и
циркулярно поляризованных полей. Объяснен механизм появления по-
ляризации спина фотоэлектронов.

2. Для процесса “ω + 13ω + 15ω + . . .” показано, что влияние переходов
через дискретные состояния на спектр и дифференциальные характери-
стики фотоэлектронов носит локальный характер при умеренных интен-
сивностях ИК-поля. Переходы через дискретные состояния проявляются
в появлении доминирующих каналов, что приводит к уменьшению ве-
личины осцилляций интегральной вероятности и постоянной форме
углового распределения в припороговой линии.

Благодаря разделению динамической и геометрической части, cформули-
рованный в диссертации метод может быть применен к другим атомным и
ионным мишеням. Представление наблюдаемых величин в терминах статистиче-
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ских тензоров углового момента позволяет применять метод и к поляризованным
мишеням. Полученные в его рамках результаты позволяют планировать экспе-
рименты по когерентному контролю в бихроматической “ω + 2ω” ионизации,
например, давать рекомендации по выбору поляризации излучения, диапазону
интенсивностей и энергий фотонов, отбору мишени с нетривиальными свой-
ствами и оптимальной постановке детекторов. Анализ результатов позволяет
отфильтровать неудачные постановки экспериментов, в которых детекторы, ак-
кумулирующие сигнал в определенном направлении, неприменимы.

Для процесса бихроматической ионизации “ω+ 2ω” дальнейшей перспек-
тивой развития может быть переход к системам без сферической симметрии,
учет недипольных эффектов и эффектов закрученности света. Для процесса
полихроатической ионизации в постановке RABBITT “ω+13ω+15ω+ . . .” пер-
воочередной задачей является применение метода к другим наборам поляризаций
затравочных и высоких гармоник и анализу спиновой поляризации фотоэлектро-
нов.
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