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Общая характеристика работы

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

лекул, — в сверхбыстром масштабе активно развивается в связи с появлением
интенсивных (1011−1013 Вт/см2) источников когерентного излучения в вакуум-
ном ультрафиолетовом (ВУФ) и рентгеновском диапазонах (порядка 10–20 эВ),
как ультракоротких, так и с импульсами большой длительности (с FWHM от
нескольких 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 высокого 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 источниками 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 иониза-
ции атомаA когерентным многочастотным электромагнитным полем “ω+mω+
nω + . . .”

A+

{ ℏω+...+ℏω
ℏ(mω)+...+ℏω

...
ℏ(nω)

}
→ A+ + e− .

в рамках нестационарной теории возмущений (ТВ) в дипольном приближе-
нии и исследованию чувствительности дифференциальных и интегральных
фотоэлектронных спектров к изменению относительных фаз и интенсивностей
спектральных компонент импульса излучения.

Простейшая реализация многочастотной ионизации — это ионизация би-
хроматическим полем, состоящим из двух компонент: основной гармоники
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частоты ω и второй гармоники частоты 2ω (в дальнейшем обозначаемая как схе-
ма “ω + 2ω”). В такой системе контролирующими параметрами являются фазы,
интенсивности и поляризации гармоник. Зависимость от относительной фазы
гармоникϕ—основного контролирующего параметра—вследствие сохранения
четности проявляется только в дифференциальных по углу характеристиках фо-
тоэлектронного спектра. Поэтому степень когерентного контроля C(ϑ,φ) можно
ввести либо как максимальную степень наблюдаемой асимметрии в угловых
распределениях фотоэлектроновW (ϑ,φ) (PAD, photoelectron angular distribution)
[A1; 16; 17], либо как наибольшее относительное изменение величины фото-
электронного 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
полихроматической ионизации, и того, что эксперименты в этом направлении
активно продолжаются [A3; 7; 11; 20], в диссертации выполнено доскональное
исследование наиболее важных его аспектов и проведен анализ возможностей
когерентного контроля над угловыми распределениями и поляризацией спина
фотоэлектронов. Как сам сформулированный подход, так и непосредственно по-
лученные результаты, во-первых, будут полезны для анализа проведенных и
подготовки новых экспериментов на ЛСЭ, а во-вторых, определят направления
дальнейшего теоретического изучения поведения атомов и молекул в интен-
сивных полихроматических полях. Актуальность проведенного исследования
дополнительно подтверждается возросшим в последнее время интересом к за-
даче “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
аттосекундной метрологии cвязано с созданием источников, основанных на ге-
нерации 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,
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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
последних метода, несомненно, эффективны для моделирования, но практиче-
ски не позволяют анализировать вклады различных процессов, то есть являются,
по сути, разновидностью численного эксперимента. В развитом автором насто-
ящей диссертации подходе RABBITT-спектроскопия может быть описана как
несколько 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 проведения численных расчетов предсказывать основные
особенности фотоэлектронных спектров и поэтому может быть использован для
валидизации других методов. Например, он был использован для проверки ме-
тода, основанного на решении скоростных уравнений (РСУ), который сочетает в
себе преимущества аналитических и численных подходов, и, насколько извест-
но, ранее для решения этой задачи не применялся.

Цель и задачи работы
Целью данной работы является исследование возможностей когерентно-

го 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 момен-
та [36] и метода статистических тензоров [37] для описания процесса
взаимодействия 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



5. Описать в рамках созданной модели процесс “ω + 13ω + 15ω + . . .”,
исследовать границы применимости сделанных приближений и воз-
можности 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.

Методология и методы исследования
Теоретическая модель была получена в рамках нестационарной теории

возмущений в дипольном приближении на основе алгебры углового момента
[36] и метода статистических тензоров [37]. Были выведены выражения для
статистических тензоров электромагнитного поля и электрона после акта иони-
зации 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 различные наблюдаемые в рассматриваемых процессах: спек-
тры фотоэлектронов, их угловые распределения и поляризацию спина, — в
виде, приспособленном для численных расчетов на современных компьютерах.
Численные расчеты проводились с помощью программного обеспечения, на-
писанного на языке программирования 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 числе с использованием вычислительных ресурсов ЦКП “Центр
данных ДВО РАН”. При нахождении амплитуд переходов было сделано прибли-
жение, что они факторизуются 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 ста-

тистических 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 числен-
ного расчета.
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2. Впервые для “ω + 2ω”-процесса были изучены геометрии, в которых
вектора напряженностей полей не лежат в одной плоскости, в частно-
сти, геометрии, создаваемые совместным действием полей линейной и
круговой поляризации.

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 рас-
щепления получить высокую степень поляризации не представляется
возможным.

4. Впервые для количественного описанияRABBITT-спектроскопии вбли-
зи порога (задача “ω + 13ω + 15ω + . . .”) [A8] был включен в рас-
смотрение третий порядок теории возмущений и учтены дискретные
состояния в приближении jK-связи. Показана стабильность процеду-
ры многократного 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
гармоник, и получать информацию об относительных фазах различных пар-
циальных 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.

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

7



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
спиновой 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 фотоэлек-
трона по порядку величины равна энергии ИК-фотона εe ≈ ωir,
величина осцилляций вероятности фотоэмиссии от фазы ИК-поля уве-
личивается с ростом энергии.

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

Достоверность

Достоверность полученных результатов обеспечивается использованием
классических, апробированных многолетней практикой методов квантовой фи-
зики и подтверждается согласием с экспериментальными данными при макси-
мальной интенсивности ВУФ-полей порядка 1013 Вт/см2: [A3; A5; A14] (для
процесса “ω + 2ω”), и интенсивности ИК-поля 1012 Вт/см2 [A25; A28] (для
“ω+13ω+15ω+. . .”) . Эти сочетания частот и интенсивностей находятся в преде-
лах области применимости дипольного приближения, т.н. “Дипольного оазиса”
[42], а параметр Келдыша [43] γ ≫ 1, что позволяет считать режим многофо-
тонным и использовать теорию возмущений. Результаты находятся в согласии
с результатами, полученными другими авторами методами решения нестацио-
нарного уравнения Шредингера, вариационным методом ([A1; 16] для процесса
“ω+2ω”), а также методом нестационарной R-матрицы и решения системы ско-
ростных 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].
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Также автор неоднократно докладывал о своих результатах на научном
семинаре ОЭПВАЯ, конференции “Концентрированные потоки энергии в кос-
мической технике, электронике, экологии и медицине” [A13; A26] и на “Ломо-
носовских чтениях” [A24], проводимых в НИИЯФ МГУ им. Д. В. Скобельцына,
и международной научной конференция студентов, аспирантов и молодых учё-
ных “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 По-
ложению о присуждении учёных степеней в МГУ имени М.В. Ломоносова, 1
статье в рецензируемом научном журнале из перечня ВАК РФ и 20 публикациях
в сборниках тезисов конференций. Список работ автора приведен в конце авто-
реферата 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-
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.

Содержание работы

Во введении обосновывается актуальность исследований, проводимых в рамках
данной диссертационной работы, формулируется цель, описывается объект ис-
следования, ставятся задачи работы, излагается научная новизна и практическая
значимость представляемой работы. Отмечается личный вклад автора. Приво-
дятся основные положения, выносимые на защиту.

Появление источников интенсивного когерентного излучения в ВУФ-
диапазоне (а именно ЛСЭ и ГГВП) потребовало создания методов его
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диагностики, необходимых для практического применения этих источников в ко-
личественных исследованиях. Множество способов осуществления последних
также было предложено за относительно короткое время [3; 45]. В первой главе
приводится обзор современного состояния исследований, относящихся к атто-
секундной интерферометрии. Основное внимание уделено двум направлениям,
которым посвящена диссертация: когерентному контролю в бихроматической
ионизации и методу RABBITT аттосекундной метрологии. Названы подходы,
используемые для описания поведения атомов в электромагнитных полях при
различных условиях. Для сочетания “низкая энергия + высокая интенсивность”
часто применяют теорию Келдыша-Файзала-Райса. Для сочетания “высокая
энергия + высокая интенсивность” были развиты методы численного решения
уравнения Шредингера и теория Флоке. Сочетание “низкая энергия + низкая
интенсивность” не приводит к ионизации атомов и поэтому не рассматривается.
Теория возмущений, используемая в качестве основного метода автором дис-
сертации, подходит для промежуточных параметров электромагнитного поля,
для которых вклад многофотонных процессов невелик.

Во второй главе описываются используемые методы. В разделе 2.1 рас-
сматривается описание атомной фотоионизации полем, состоящим из n компо-
нент:

E(t) =
∑
n

enEn(t)e
−i(ωnt+ϕn) ,

где En(t) — медленно меняющаяся огибающая n-нного импульса, en — еди-
ничный вектор поляризации, а ϕn — фаза, в формализме амплитуд перехода.
Описаны необходимые приближения и показан переход от решения нестацио-
нарного уравненияШредингера, в котором взаимодействие с электромагнитным
полем рассматривается в качестве возмущения Ĥint(t), к решению системы
скоростных уравнений и далее к нестационарной и стационарной теории воз-
мущений. В РСУ численно решается система уравнений на коэффициенты
разложения ak(t) состояния системы по собственным функциям невозмущен-
ного гамильтониана ψn:

daf (t)

dt
= −i

∫∑
i

ei(εf−εi)t⟨ψf | Ĥint(t) |ψi⟩ ai(t) ,

а в ТВ эти коэффициенты дальше раскладываются в ряд:

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

(1)
f (t) + a

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

где номер последнего учтенного члена ряда определяет порядок ТВ. С физи-
ческой точки зрения это приводит к тому, что в ТВ не учитываются эффекты
сильного поля.

В разделе 2.2 сделан переход к формализму статистических тензоров угло-
вого момента, обладающим рядом преимуществ по сравнению с формализмом
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амплитуд перехода: он позволяет (а) исключить зависимость от проекций момен-
тов и (б) факторизовать динамическую (спектроскопическую) и геометрическую
части. Обсуждены различные схемы связи в многоэлектронном атоме и для них
записаны выражения компонент статистического тензора спина фотоэлектрона
ρkq , из которых можно получить наблюдаемые: спектр σ, угловое распределение
W = W (ϑ,φ) и спиновую поляризацию фотоэлектронов Px,y,z = Px,y,z(ϑ,φ):

W =
√
2ρ00 ,

Pz = ρ10/ρ00 ,

Px = −(ρ11 − ρ1−1)/(
√
2 ρ00) ,

Py = −i(ρ11 + ρ1−1)/(
√
2 ρ00) .

Предложен способ построения статистического тензора нескольких фото-
нов произвольной поляризации ρkγqγ (Jγ ,J

′
γ) с суммарным моментом Jγ(J

′
γ),

пригодного для описания интерференционных явлений, вызванных поглоще-
нием/испусканием разного их числа. Например, для процесса “ω + 2ω” при
поглощении правополяризованных фотонов с использованием коэффициентов
Клебша—Гордана он выглядит следующим образом:

ρkγqγ (Jγ ,J
′
γ) = ρ2ω+2ω

kγ0
+ ρω+ω

kγ0
+ (ρω+2ω

kγ−1 + ρ2ω+ω
kγ+1 ) ,

ρ2ω+2ω
kγ0

= (11, 1− 1 | kγ0) ,

ρω+ω
kγ0

= (22, 2− 2 | kγ0)(11, 11 | 22)(11, 11 | 22) ,

ρω+2ω
kγ−1 = (11, 2− 2 | kγ − 1)(11, 11 | 22) ,

ρ2ω+ω
kγ+1 = (22, 1− 1 | kγ1)(11, 11 | 22) .

Предложен способ записи многофотонных амплитуд перехода, позволяющий ис-
пользовать их единым образом вне зависимости от числа поглощенных фотонов.

В третьей главе представлены используемые спектроскопические дан-
ные. Для однофотонных дипольных переходов между различными состояниями
дискретного спектра и состояниями дискретного спектра и состояниями кон-
тинуума были произведены расчеты в программных пакетах MCHF [38] и BSR
[39] в приближениях jK- и LS-связи, исследована сходимость методов при
увеличении числа конфигураций и термов [A7]. Для нахождения дипольных
матричных элементов перехода между состояниями континуума использовал-
ся метод устранения расходимости [46]. Двухфотонные амплитуды переходов в
одноэлектронном приближении были получены методом устойчивой вариации
[44]. Результаты расчетов сравниваются 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
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задачи были решены в рамках единого подхода, так как являются, по сути, част-
ными случаями модели, описанной во второй главе.

В разделе 2.1 для задачи когерентного контроля в процессе “ω + 2ω” (см.
рис. 1) рассмотрены различные геометрии полей, и для них получены угло-
вые распределения фотоэлектронов W (ϑ,φ). Типичные PAD для двухфотонной
ионизации и при эффективной интерференции с однофотонной представлены на
рис. 2 для атома неона для энергии первой гармоники, настроенной в резонанс
с 4s-состоянием (19.78 эВ).

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

Рис. 1 –– схема “ω+2ω” ионизации атома Ne в диапазоне энергий фундаменталь-
ной гармоники 10.8–20.2 эВ.

Для некоторых из представленных геометрий исследована зависимость эф-
фективности когерентного контроля над ионизацией в зависимости от длины
импульса, относительной напряженности, разности фаз и энергии гармоник, а
так же показано, как будет меняться PAD при перестройке поляризации одной
из них [A1; A6; A11].

Для полей линейной поляризации результаты моделирования были сопо-
ставлены с экспериментальными данными [A5], полученными на ЛСЭ FERMI
для максимального значения интегральной по полусфере асимметрии A(n),
т.е. разницы между количеством фотоэлектронов, вылетающих в верхнюю или
нижнюю полуплоскость в системе координат z ∥ eω . Асимметрия является гар-
монической функций фазы между гармониками ϕ = ϕω−ϕ2ω = 2ωτ (τ —время
задержки второй гармоники относительно первой):

A(n)(ϕ) = A(n) cos(2ωτ − α) ,
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нормированной на аналогичную величину A(h) для гелия, использовавшегося в
качестве монитора.

(a)

(e)

(b)

(f)

(c)

(g)

(d)

(h)

Рис. 2 –– (a) PAD при двухфотонной ионизации линейно поляризованным вдоль
оси z излучением. (b)-(d) модификация PAD “a” при добавлении небольшой при-
мести когерентного излучения второй гармоникb: (b) линейно поляризованного
вдоль оси z; (c) линейно поляризованного вдоль оси x; (d) Циркулярно поля-
ризованного в плоскости xy. (e) PAD при двухфотонной ионизации циркулярно
поляризованным в плоскости xy излучением. (f)-(h) модификация PAD “e” при
добавлении небольшой примести когерентного излучения на второй гармонике:
(f) циркулярно поляризованного той же спиральности в плоскости xy; (g) цир-
кулярно поляризованного противоположной спиральности в плоскости xy; (h)

линейно поляризованного вдоль оси z.

На рис. 3a,b представлены полученные результаты для максимальной
асимметрии A совместно с фазой между гармониками ϕ = α, при которых
она достигается. Заметно влияние резонансного возбуждения 4s дискретных со-
стояний на величину асимметрии, что объясняется увеличением двухфотонного
сечения в этой области. Отсутствие подобного увеличения для 3d состояний
объясняется наличием минимума в сечениях ионизации с этих состояний при
энергии фундаментальной гармоники ω, необходимой для их возбуждения. На-
личие этих минимумов предсказывает ТВ в форме длины.

На рис. 3c,d представлена зависимость асимметрии “вперед-назад”
Amax(0), то есть разницы между числом фотоэлектронов, вылетающих под
углами 0◦ и 180◦ в области возбуждения 3s дискретных состояний, от числа оп-
тических цикловN и относительной напряженности гармоник η = E2ω/Eω при
пиковой интенсивности импульса I = 1012 Вт/см2. Немонотонная зависимость
Amax(0) от η объясняется необходимостью соблюдения условия сравнимости
амплитуд однофотонной и двухфотонной ионизации для осуществления эффек-
тивной интерференции. Появление провала в центре резонанса для длинного
импульса объясняется тем, что с увеличением длительности импульса сечение
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(a)

(b)

(c)

(d)

η

𝑁

𝜔, 𝑒𝑉

𝜔, 𝑒𝑉
𝐴 !

"#
(0
)

𝐴 !
"#
(0
)

α

Рис. 3 –– (a) Отношение амплитуд A = A(n)/A(h) и (b) разности фаз α =
α(n)−α(h) в зависимости от энергии фотона. Сплошные темно-синие и пунктир-
ные красные линии соответствуют расчетам PT в формах длины (L) и скорости
(V), а синие кружки представляют собой экспериментальные данные. (c), (d)
Асимметрия Amax(0) как функция энергии основной гармоники ω и числа оп-
тических циклов N при η = 0.1 и отношения относительных напряженностей η

при N = 500, соответственно.

двухфотонной ионизации увеличивается быстрее, чем сечение однофотонной, и
условие эффективной интерференции смещается в сторону больших η.

Схему “ω+2ω” можно принять для задач аттосекундной метрологии. Так, в
эксперименте [A3], также выполненном на ЛСЭ FERMI, была измерена разность
фаз ∆ между волновыми пакетами фотоэлектронов, возникающих в результаты
одно- и двухфотонной ионизации при энергиях ω, лежащих в нерезонансной об-
ласти ниже и выше первого возбужденного состояния неона (рис. 4b–d).

В рамках ТВ можно показать, что разность фаз ∆ зависит от угла выле-
та фотоэлектрона и выражается через параметры угловой анизотропии β1,3 при
соответствующих полиномах Лежандра P1,3(cos θ), входящих в формулу для уг-
лового распределенияW (ϑ,φ) = σ

4π

∑
k=1−−4(1 + βkPk(cos θ)):

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

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

14



(a)

(b) (c) (d)

Рис. 4 –– (a) Разности фазовых сдвигов∆ двухфотонной ионизации по сравнению
с однофотонной ионизацией, рассчитанные по теории возмущений, в зависи-
мости от полярного угла ϑ и кинетической энергии фотоэлектронов. (b)–(d)
Извлеченные разности сдвига фаз в зависимости от полярных углов для четы-
рех наборов данных и трех кинетических энергий фотоэлектронов: (с) 7.0 эВ; (d)
10,2 эВ; (e), 16,6 эВ. Кружки— экспериментальные результаты; заштрихованные
области показывают их погрешности. Штриховые линии— теория возмущений;

сплошные линии — TDSE.

и при энергии основной гармоники ω, близкой к энергии возбуждения 3s-
состояния в неоне, испытывает резкие изменения, что говорит о доминировании
переходов через это состояние (рис. 4a). В области резонанса∆ также сильно за-
висит и от угла вылета фотоэлектронов. Этот эксперимент показал, что ТВ может
успешно описывать процесс “ω+2ω” не только вблизи резонансных переходов,
но и в нерезонансной области, где доминируют переходы через континуум. Из
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основного состояния неона эти переходы преимущественно происходят в конеч-
ную f -волну [16], являющуюся достаточно гладкой для возможности ее учета
в рамках ТВ.

Один из недостатков схемы “ω + 2ω” с полями линейной поляризации со-
стоит в том, что невозможно выделить вклады одно- и двухфотонной ионизации.
Соответственно, анализ экспериментальных результатов требует привлечения
большого числа теоретических спектроскопических данных. Преодолеть эту
проблему можно изменением геометрии полей, например, если использовать
вместо линейно поляризованной основной гармоники циркулярно поляризо-
ванную [A10]. Тогда при ионизации s-оболочек атомов становится возможным
определить как относительные амплитуды, так и фазы гармоник, пользуясь лишь
знанием относительной фазы между парциальными волнами, и наоборот.

(a)

(c)

(b)

(d)

(e)

(g)

(i)

(f)

(h)

(j)

Рис. 5 –– Результаты для энергии фотона ω, соответствующей резонансу 4s′

(19.78 эВ), I = 1012 Вт/см2 , η =
√
0.001 и N = 500, если не указано иное.

Черная пунктирная линия показывает PAD (в произвольных единицах), сплош-
ная красная (синяя) линия показывает положительные (отрицательные) значения
спиновой поляризации. (a) Pn(ϑ); (b) Зависимость Pn(ϑm) от числа оптических
циклов N ; (c,d) P ∥

n(ϑ) при ϕ = 120◦; (e,f) P⊥
n (ϑ) для электронов, испускаемых

в плоскость zx при ϕ = 120◦; (g,h) P⊥
τ (ϑ) для электронов, вылетевших в плос-

кости zy при ϕ = 120◦; (i,j) P⊥
z (ϑ) при ϕ = 0◦ для электронов, вылетающих в

плоскости zy при ϕ = 0◦.

Исследовано влияние вклада второй гармоники на поляризацию спина
фотоэлектронов [A2; A4; A6]. Фотоэлектроны приобретают поляризацию из-за
спин-орбитального взаимодействия [47]. При ионизации линейно поляризован-
ным полем поляризация может наблюдаться только в дифференциальном по углу
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сигнале, так как в этом случае существует только компонента Pn(ϑ), перпенди-
кулярная вектору поляризации eω и углу вылета электрона (рис. 5a), исчезающая
при интегрировании по телесному углу вследствие наличия вращательной сим-
метрии относительно eω . Зависимость Pn(ϑ) под магическим углом от числа
оптических циклов для двухфотонной ионизации показана на рис. 5b. Макси-
мумы ее величины соответствуют энергиям ω, находящимся между энергиями
возбуждения дискретных состояний. Это связано с тем, что (A) в неоне ос-
новной вклад в формирование поляризации спина вносит спин-орбитальное
расщепление промежуточных состояний, а расщепление состояний континуума
не разрешается в современном эксперименте, и (B) степень поляризации есть от-
ношение числа поляризованных фотоэлектронов к полному сечению, и оптимум
достигается при не очень больших значениях знаменателя.

Добавление поляризованной в одном с ω направлении второй гармони-
ки не приводит к появлению новых компонент в поляризации спина Pn(ϑ) →
P

∥
n(ϑ), однако существенно влияет на ее величину, а изменение относительной

фазы между гармониками ϕ может даже инвертировать направление ее векто-
ра (рис. 5c,d). Если 2ω поляризована перпендикулярно, то новые компоненты
Pn(ϑ) → P⊥

n (ϑ) возникают (рис. 5e–j) естественным образом, так как появляет-
ся новое “разрешенное” направление, перпендикулярное углу вылета и вектору
поляризации e2ω . Этим компоненты исчезают при интегрировании по полному
телесному углу так же, как и все интерференционные эффекты в угловых рас-
пределениях W (ϑ,φ).

(a) (b) (c)

Рис. 6 –– Результаты для энергии фотона ω, соответствующей резонансу 4s′

(19.78 эВ), I = 1012 Вт/см2 , η = 0.1 и N = 500: (a) PAD, направление и отно-
сительная величина спиновой поляризации фотоэлектронов при двухфотонной
ионизации циркулярно поляризованным полем. (b,c) PAD и величина спиновой
поляризации Pz в плоскости xy при ионизации циркулярно поляризованными
гармониками противоположных и одинаковых спиральностей, соответственно.
Черная пунктирная линия показывает PAD, сплошные линии — значения спи-

новой поляризации: красная для Pz > 0 и синяя — для Pz < 0.
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Для полей циркулярной поляризации существует компонента Pz =
Pz(ϑ,φ), сильная в двухфотонной ионизации и не пропадающая при инте-
грировании по телесному углу (см. рис 6a). Добавление гармоники 2ω такой же
или противоположной спиральности преобразует Pz(ϑ,φ) так же, как и угловые
распределения W (ϑ,φ) (см. рис 6b,c).

В разделе 2.2 было выполнено моделирование в традиционной постановке
задачи аттосекундной метрологии — схемы RABBITT (см. рис. 7).

2p6

2p53d

13! 15! 17!

!

!

p,f

s,d,g

ML15

SB14

ML17

SB16

SB18

!

(a) (b)

Рис. 7 –– Схема ионизации неона в околопороговой RABBITT-спектроскопии.
Длина волны инфракрасного фотона 800 нм. Справа схематично изображен вид
интегрального спектра и угловых распределений в областях фотоэлектронного
сигнала — основных (ML) и боковых (SB) линиях. (b) Стандартное пред-
ставление экспериментальных данных: по горизонтальной оси отложено время
задержки ИК-импульса, а по вертикальной — энергия фотоэлектрона. Цветом

обозначена интенсивность линии.

Для нее было развито два подхода: основанный на нестационарной тео-
рии возмущений (ТВ) и на решении скоростных уравнений (РСУ) [A6; A9].
Были рассчитаны спектры для нескольких интенсивностей инфракрасного по-
ля, прослежена зависимость величины динамического штарковского сдвига (для
Eir = 5 ·10−3 а.е она оказалась равной 0.05 эВ, рис. 8a, в дальнейшем результаты
РСУ смещены на эту величину вправо для сравнения с ТВ). Для этой интенсив-
ности получены как осцилляции интегральных по телесному углу спектров при
изменении фазы инфракрасного поля ϕir = 2ωτ относительно ВУФ-компонент
(рис. 8c), так и угловые распределения фотоэлектронов (рис. 9).

Изучены вклады отдельных переходов в различные области спектров:
предсказуемо, что интерференция первого и третьего порядков (сиреневая
штрих-пунктирная линия в области основных линий) имеет тотже порядок мало-
сти, что и боковые линии, рис. 8b). Переходы между состояниями непрерывного
спектра, происходящие с испусканием ИК-фотона (красная штрих-пунктирная
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Рис. 8 –– (a) Усредненный по фазе спектр фотоэлектронов при длине волны за-
травочного поля 800 нм, полученный РСУ для напряженности ИК-поля Eir =
2.5 · 10−3 а.е., Eir = 5 · 10−3 а.е. и Eir = 10−2 а.е. — синяя, черная и красная ли-
ния, соответственно. Тонкая серая линия — результат ТВ для Eir = 5 · 10−3 а.е.;
(b) Усредненный по фазе ИК-поля спектр при 800 нм и Eir = 5 · 10−3 а.е., по-
лученный по теории возмущений. Жирная черная линия обозначает итоговый
спектр; серая пунктирная — первый порядок ТВ; красная штрих-пунктирная —
второй порядок 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 фаза (черные линии и точки), рассчитанные по ТВ и РСУ дляEir = 5·10−3 а.е.
Для различных длин волн затравочного ИК-поля. Результаты ТВ представлены

сплошными кривыми, результаты РСУ — точками.

линия) оказываются систематически ниже, чем переходы, происходящие с по-
глощением ИК-фотона (синяя штриховая линия). В связи с этим и величина
боковых линий растет с ростом энергии.

Рассмотрены особенности формирования спектров близи порога, где су-
щественно влияние переходов через дискретные состояния. Как интегральные
спектры, так и амплитуда их осцилляций, за исключением ближайших к поро-
гу линий, полученные двумя методами, совпадают, что дает основание считать,
что разница в предсказаниях двух теорий является результатом эффектов выс-
шего порядка.
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Рис. 9 –– Усредненные по фазе инфракрасного поля параметр угловой анизо-
тропии фотоэлектронов β2 (a) и β4 (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

Для угловых распределенийW (ϑ,φ) = σ
4π

∑
k=2,4(1 + βkPk(cos θ)) инте-

гральные по задержке ИК импульса величины параметров угловой анизотропии
β2,4 совпадают, а их крайние значения — только для переходов вблизи поро-
га. Совпадение объясняется тем, что в формировании первой боковой линии
доминируют переходы в f -волну из возбужденных 3d-состояний неона, что дела-
ет параметры угловой анизотропии в этой области спектра более стабильными
за счет эффективного уменьшения числа важных каналов. При более высоких
энергиях наибольшие отличия наблюдаются только для боковых линий, так как
крайние значения достигаются в минимуме вероятности фотоэмиссии, которая
для боковых линий обращается в ноль, делая безразмерные параметры угловой
анизотропии бессмысленными.

В заключении изложены выводы и перспективы исследований. Была
создана теоретическая модель, описывающая многофотонную полихроматиче-
скую ионизацию на языке статистических тензоров в дипольном приближении.
На основе этой модели исследовано два процесса — бихроматической иони-
зации полем двух частот “ω + 2ω” и полихроматической ионизации полем
нескольких частот “ω + 13ω + 15ω + . . .”, — как частные случаи общей задачи.
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Для них получены аналитические выражения для дифференциальной по направ-
лению вылета и ориентации спина и интегральной вероятности фотоэмиссии.
Разработано программное обеспечение на языке MATLAB, позволившее изучить
поведение атомов в таких полях при большом наборе начальных параметров.
Сформулирован критерий когерентного контроля C(ϑ,φ) над наблюдаемой ве-
личиной 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
следующие выводы:

1. Для процесса “ω + 2ω” эффективность когерентного контроля над
дифференциальными характеристиками фотоэлектронных спектров за-
висит от электромагнитного поля: энергий и относительных интенсив-
ностей гармоник, а также длины импульса. Предельные (C(ϑ,φ) →
1) величины эффективности когерентного контроля достигаются для
линейно и циркулярно поляризованных полей. Объяснен механизм по-
явления поляризации спина фотоэлектронов.

2. Для процесса “ω + 13ω + 15ω + . . .” показано, что влияние пере-
ходов через дискретные состояния на спектр и дифференциальные
характеристики фотоэлектронов носит локальный характер при умерен-
ных интенсивностях ИК-поля. Переходы через дискретные состояния
проявляются в появлении доминирующих каналов, что приводит к
уменьшению величины осцилляций интегральной вероятности и посто-
янной форме углового распределения в припороговой линии.

Благодаря разделению динамической и геометрической части, cформу-
лированный в диссертации метод может быть применен к другим атомным
и ионным мишеням. Представление наблюдаемых величин в терминах ста-
тистических тензоров углового момента позволяет применять метод и к
поляризованным мишеням. Полученные в его рамках результаты позволяют пла-
нировать эксперименты по когерентному контролю в бихроматической “ω+2ω”
ионизации, например, давать рекомендации по выбору поляризации излучения,
диапазону интенсивностей и энергий фотонов, отбору мишени с нетривиаль-
ными свойствами и оптимальной постановке детекторов. Анализ результатов
позволяет отфильтровать неудачные постановки экспериментов, в которых де-
текторы, аккумулирующие 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 постановкеRABBITT “ω+13ω+15ω+. . .” перво-
очередной задачей является применение метода к другим наборам поляризаций
затравочных и высоких гармоник и анализу спиновой поляризации фотоэлек-
тронов.
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