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План докладаПлан доклада
•Актуальность, цели и задачи

•Теоретический подходТеоретический подход

•Угловые распределения при последовательной ионизации и 
бтеорема о подобии

Проблемы для обсуждения:

Полный (Complete/perfect) эксперимент; 
Влияние когерентности;р
Ранее не наблюдавшиеся состояния;

•Метод извлечения параметра сверхтонкой структуры дляМетод извлечения параметра сверхтонкой структуры для 
частично перекрывающихся подуровней

•Формальная частьФормальная часть



Сравнение источников излученияСравнение источников излучения
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Рассматриваемые процессыРассматриваемые процессы
a)   последовательная 
двойная ионизация
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Преимущества последовательной ионизацииПреимущества последовательной ионизации
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Наблюдаемые величиныНаблюдаемые величины
• Выход ионов
• Спектры фотоэлектронов
• Дихроизм выхода электронов A A++e

или ионов
• Угловые распределения 

фотоэлектроновф р
• Электрон-электронные или 
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Теоретический подходТеоретический подход

1. Процессы рассматривается как последовательныe.

2. Метод матрицы плотности и статистических тензоров углового
момента для представления наблюдаемых в терминах
приведенных амплитуд процессов.

3. Взаимодействие атома (иона) с полем рассматривается либо в
электрическом дипольном приближении (E1), либо при учете
первых недипольных поправок (E1&E2) .

4. Приведенные амплитуды рассчитываются отдельно с
соответствующей случаю спектроскопической точностью; чаще
всего методами самосогласованного поля MCHF или с учетомвсего методами самосогласованного поля MCHF или с учетом
корреляций в непрерывном спектре методом R-матрицы.



Режимы взаимодействия с атомамиРежимы взаимодействия с атомами
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Последовательная Последовательная 2PDI2PDI инертных газовинертных газов
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Поляризация состоянияПоляризация состояния
Поляризация состояния (поляризация углового момента) характеризует 
неравномерность заселения  по различным проекциям
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Теоретический подходТеоретический подход

1st step dynamical 
coefficient

Z ║ E

Динамическая часть
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Геометрическая часть

First electron Second photoelectron 
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JPB B 41, 165601 (2008).



Динамические параметрыДинамические параметры
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6j-символ
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2nd step dynamical coefficient
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12ˆ  jjwhere
Амплитуды  - комплексные функции энергииуд фу ц р
Содержат все спектроскопические особенности: куперовские 
минимумы амплитуд, автоионизационные состояния и тп.



Конструирование наблюдаемыхКонструирование наблюдаемых

Динамическая часть
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Геометрическая часть
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Угловое распределение второго электрона k1=0
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Конструирование наблюдаемыхКонструирование наблюдаемых

Динамическая часть
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Угловое распределение второго электрона k1=0
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Угловые распределения при Угловые распределения при 2PDI2PDI неонанеона
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M. Braune et al J.Mod. Opt. 63,324 (2015)



Сходство угловых распределенийСходство угловых распределений
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Теорема о подобииТеорема о подобии

E.V. Gryzlova et al JESRP, 204, 277, (2015).
Similarity between the angular distributions of the first‐ and second‐step electrons in 
sequential two photon atomic double ionizationsequential two‐photon atomic double ionization
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Теорема о подобииТеорема о подобии
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Симметрия относительно замены первого электрона на второй;
Проявление поляризации для термов конечного иона 1S,3P,1D относится как 1:-
1/2:1/10;
D 1 D 1 (LS) D 1/3 (LS J)D0=1, D2=1 (LS) и D2=1/3 (LS J): роль поляризации при когерентном заселении 
подуровней тонкой структуры в три раза выше, чем при некогерентном



Обсуждаемые проблемыОбсуждаемые проблемы

Полный (Complete or perfect) эксперимент; 

Влияние когерентности;

Ранее не наблюдавшиеся состояния;
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Полный эксперимент (гладкий континуум)Полный эксперимент (гладкий континуум)

1 1 02N N NA  


Четыре измеряемых второго электрона
2 2

A ( ) ( ) ( ) ( )
2 4 2 4, , ,Lin Lin Cir Cir   

В рамках модели Купера-Заре, то есть 
пренебрегая зависимостью от терма 2 4
состояний непрерывного спектра, есть три 
неизвестных реальных величины
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Полный эксперимент (гладкий континуум)Полный эксперимент (гладкий континуум)

Четыре измеряемых второго электрона
1 1 02N N NA  



Одна измеряемая первого электрона
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+ одна действительная величина первой ступени
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Параметры угловой анизотропииПараметры угловой анизотропии
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Резонансы лучше разрешаются в 
дифференциальных характеристиках;

Вне резонанса при линейной 
поляризации 2 слабо зависит от 
терма;

Вне резонанса 4(3P) и 4(1S)
относятся как -1/2 к 1/10;

! Эти данные отличаются от
J.Mod. Opt. 63,324 (2015)
(когерентность):(когерентность):

P. A. Carpeggiani,  E. V. Gryzlova et al
Nature, 15,170 (2019)
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Полный эксперимент (область резонанса)Полный эксперимент (область резонанса)
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Электронная и ионная плотностиЭлектронная и ионная плотности

Circularly 
polarized field

model

Linearly 
polarized field



Обсуждаемые проблемыОбсуждаемые проблемы

Полный (Complete or perfect) эксперимент;

Влияние когерентности;

Ранее не наблюдавшиеся состояния;



Разница Разница LS LS и и LSJLSJ связисвязи

LS coupling LSJ coupling L=0,2 J=0,2
np6 1S +2np4 3P+e1+e2
По крайней мере один электрон 

б d (P 1)

np6 1S +2np4 3P2,1,0+e1+e2
Оба электрона могут быть  

должен быть в d-волне (P+s+s=1) в s-волне (3P2 +s1/2 +s1/2=2)
2)2(2)1(2)2(2)1(2)2(2)1(
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np6 1S0 FLASH FERMI



Когерентное и некогерентное возбуждение Когерентное и некогерентное возбуждение 

Функция угловой корреляции

E
FEL

2PDI линейная поляризация (np4 3P0,1,2 сумма)
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( LS coupling )
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Когерентное и некогерентное возбуждение Когерентное и некогерентное возбуждение 

Функция угловой корреляции

E
FEL

2PDI линейная поляризация (np4 3P0,1,2 сумма)

E
Zθ1θ2 e1
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( LS coupling )
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Обсуждаемые проблемыОбсуждаемые проблемы

Полный (Complete or perfect) эксперимент;

Влияние когерентности;

Состояния, ранее не наблюдавшиеся в 
фотоэлектронной спектроскопии;ф р р ;



Ранее не наблюдавшиеся состоянияРанее не наблюдавшиеся состояния
Автоионизационные состояния иона неона частично-частично-
дырочные 2s2p5np [Nature, 15,170 (2019)];

Ридберговские автоионизационные состояния иона аргона
3s23p4(1D)nl [PRA 98, 033408 (2018)];

0.2 to 0.4 eV (0.4 to 0.6 eV):
2=0.94 ± 0.06(0.56 ± 0.08), 4 = 0.08 ± 0.1 (0.09 ± 0.1)

2=1.39 ±0.1, 
4 = 0.13 ± 0.11

first photoelectron second photoelectron

2 0.94 ± 0.06(0.56 ± 0.08), 4  0.08 ± 0.1 (0.09 ± 0.1)4



Ранее не наблюдавшиеся состоянияРанее не наблюдавшиеся состояния
Автоионизационные состояния иона неона частично-частично-
дырочные 2s2p5np [Nature, 15,170 (2019)];

Ридберговские автоионизационные состояния иона аргона
3s23p4(1D)nl [PRA 98, 033408 (2018)];

Наблюдение Куперовских минимумов в спектрах ионов [Nature 
Comm. 9, 4659 (2018)];

Дважды возбужденные состояния иона аргона 3s23p3nlnl’ и 
обнаружение механизма дважды резонансно усиленной двойной 
трехфотонной ионизации [PRA 84, 063405 (2011)];



План докладаПлан доклада
•Актуальность, цели и задачи

•Теоретический подходТеоретический подход

•Угловые распределения при последовательной ионизации и 
бтеорема о подобии

Проблемы для обсуждения:

Полный (Complete/perfect) эксперимент; 
Влияние когерентности;р
Ранее не наблюдавшиеся состояния;

•Метод извлечения параметра сверхтонкой структуры дляМетод извлечения параметра сверхтонкой структуры для 
частично перекрывающихся подуровней



Поляризация при наличии спина ядраПоляризация при наличии спина ядра

E~10-5-10-7 eV
Пример: круговая поляризация при I=1/2

E 10 -10 eV

J=1m=-1 m=0 m=1 m=-1/2 m=1/2 m=3/2m=-3/2
m=-1/2 m=1/2F=1/2
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Спин ядра приводит к осцилляциям изменяющим поляризацию состояния



Деполяризация электронной оболочкиДеполяризация электронной оболочки
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В рассматриваемой задаче (J=1)
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Сверхтонкая структура атома ксенонаСверхтонкая структура атома ксенона

Xe 1s2…5p5 2P1/2

13.44 eV

5p5 (2P1/2)4f[5/2]2
12.57 eV

p 1/2

1s2…5p5 2P3/2+ep,ef

12.13 eV

5p5 (2P3/2)5d[3/2]1

I=1/2

F=3/2
F=1/2 F=5/2

F=3/2
F=1/2Nuclear spine

E =10 4 eV I=3/2

F=3/2 F 5/2

Mass I Abundance
124 0 0 00095

Natural abundance

E=10.4 eV
J=1

I 3/2124 0 0.00095
126 0 0.00089
128 0 0.0191
129 ½ 0.264
130 0 0.0407
131 3/2 0 212

5p6 1S0

131 3/2 0.212
132 0 0.269
134 0 0.104
136 0 0.088



Циркулярный магнитный дихроизмЦиркулярный магнитный дихроизм
Не удается отобразить рисунок . Возможно, рисунок  поврежден или недостаточно памяти для его открытия. Перезагрузите компьютер, а затем снова откройте файл. Если вместо рисунка все еще отображается красный крестик , попробуйте удалить рисунок  и вставить его заново.
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Извлечение константы сверхтонкого взаимодействияИзвлечение константы сверхтонкого взаимодействия
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Применение метода другими авторамиПрименение метода другими авторами



Эволюция системы в электромагнитном полеЭволюция системы в электромагнитном поле
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Положения, выносимые на защитуПоложения, выносимые на защиту

1. При последовательной двойной ионизации атомов инертных газов выстроенность промежуточного иона A+

проявляется тем сильнее (коэффициент при поляризационном параметре выстроенности A2 тем больше), чем
более когерентно заселение подуровней его тонкой структуры, в предельном случае полностью когерентногор ур ру ур р у р
заселения, соответствующего приближению LS-связи, роль выстроенности в 3 раза выше, чем в предельном
случае полностью некогерентного заселения, соответствующего приближению LSJ-связи. Утверждение
справедливо для 2PDI как излучением линейной, так и круговой поляризации, как в дипольном приближении, так
и с учетом первых поправок к дипольному приближению, для фотоэлектронов как первой, так и второй ступени.

Ne Ar Kr

2 4( ) (1 (cos ) (cos ))
4

W P P    


  



Положения, выносимые на защитуПоложения, выносимые на защиту

2. При последовательной двойной ионизации атомов инертных газов вклад поляризации промежуточного состояния
A+ зависит от состояния конечного иона A2+, и всегда имеет противоположный знак для термов np4 1S и np4 3P. В
пренебрежении зависимостью волновых функций непрерывного спектра от терма системы коэффициент прир р фу р р р р фф р
поляризационном параметре выстроенности A2 относится как 1:1/10:-1/2 для термов конечного иона np4 1S, 1D и
3P, соответственно. Утверждение справедливо для 2PDI как излучением линейной, так и круговой поляризации,
как в дипольном приближении, так и с учетом первых поправок к дипольному приближению, для фотоэлектронов
как первой, так и второй ступени.

Ne Ar Kr

2 4( ) (1 (cos ) (cos ))
4

W P P    


  



Положения, выносимые на защитуПоложения, выносимые на защиту

3. При последовательной двойной ионизации атомов инертных газов фотонами, соответствующими бесструктурному
непрерывному спектру, угловые распределения фотоэлектронов, испущенных на первой и второй ступени,
подобны. Под подобием подразумевается одинаковый знак параметров угловой анизотропии и одинаковаяр у р р у р
энергетическая зависимость. Это подобие сохраняется при 2PDI полем как линейной, так и круговой поляризации,
при любой степени когерентности излучения, как в дипольном приближении, так и с учетом первых поправок к
нему, для любого терма конечного дважды заряженного иона A2+.

2 4( ) (1 (cos ) (cos ))
4

W P P    


  

Ne Ne
Первый электрон Второй электрон



Положения, выносимые на защитуПоложения, выносимые на защиту

4. Для процесса последовательной двойной двухфотонной ионизации возможна реализация полного эксперимента,
то есть извлечение всех комплексных амплитуд процесса из измеряемых величин. А именно, измерение
параметров угловой анизотропии β2,4 второго электрона в последовательной двойной двухфотонной ионизациир р у р β2,4 р р у ф
полями линейной и круговой поляризации позволяет, в приближении независящих от терма состояний
непрерывного спектра, извлечь все комплексные амплитуды ионизации второй ступени, и, в дополнение,
определить модуль отношения амплитуд первой ступени. При дополнительном измерении какого либо из β2,4
параметра угловой анизотропии первого электрона, возможно извлечь и фазу амплитуды первой ступени.



Положения, выносимые на защитуПоложения, выносимые на защиту

5. Зная какую-либо дифференциальную характеристику (линейный или круговой дихроизм, параметр угловой
анизотропии фотоэлектронов β2,4 процесса резонансной двухфотонной ионизации для изотопов с нулевым и
отличным от нуля спином ядра, можно извлечь параметр сверхтонкой структуры промежуточного, резонансноу р р р р ру ур р у р
возбуждаемого состояния, для подуровней, расстояние между которыми сопоставимо с их шириной, то есть когда
уровни не могут быть разделены спектроскопически.



Положения, выносимые на защитуПоложения, выносимые на защиту
1. При последовательной двойной ионизации атомов инертных газов выстроенность промежуточного иона A+

проявляется тем сильнее (коэффициент при поляризационном параметре выстроенности A2 тем больше), чем
более когерентно заселение подуровней его тонкой структуры, в предельном случае полностью когерентного
заселения, соответствующего приближению LS-связи, роль выстроенности в 3 раза выше, чем в предельном
случае полностью некогерентного заселения соответствующего приближению LSJ-связи Утверждениеслучае полностью некогерентного заселения, соответствующего приближению LSJ связи. Утверждение
справедливо для 2PDI как излучением линейной, так и круговой поляризации, как в дипольном приближении, так
и с учетом первых поправок к дипольному приближению, для фотоэлектронов как первой, так и второй ступени.

2. При последовательной двойной ионизации атомов инертных газов вклад поляризации промежуточного состояния
A+ зависит от состояния конечного иона A2+, и всегда имеет противоположный знак для термов np4 1S и np4 3P. В
ре ебре е за с ос ю о о ф й е рер о о с е ра о ер а с с е оэфф е рпренебрежении зависимостью волновых функций непрерывного спектра от терма системы коэффициент при
поляризационном параметре выстроенности A2 относится как 1:1/10:-1/2 для термов конечного иона np4 1S, 1D и
3P, соответственно. Утверждение справедливо для 2PDI как излучением линейной, так и круговой поляризации,
как в дипольном приближении, так и с учетом первых поправок к дипольному приближению, для фотоэлектронов
как первой, так и второй ступени.

3. При последовательной двойной ионизации атомов инертных газов фотонами, соответствующими
бесструктурному непрерывному спектру, угловые распределения фотоэлектронов, испущенных на первой и
второй ступени, подобны. Под подобием подразумевается одинаковый знак параметров угловой анизотропии и
одинаковая энергетическая зависимость. Это подобие сохраняется при 2PDI полем как линейной, так и круговой
поляризации, при любой степени когерентности излучения, как в дипольном приближении, так и с учетом первыхполяризации, при любой степени когерентности излучения, как в дипольном приближении, так и с учетом первых
поправок к нему, для любого терма конечного дважды заряженного иона A2+.

4. Для процесса последовательной двойной двухфотонной ионизации возможна реализация полного эксперимента,
то есть извлечение всех комплексных амплитуд процесса из измеряемых величин. А именно, измерение
параметров угловой анизотропии β2,4 второго электрона в последовательной двойной двухфотонной ионизации
полями линейной и круговой поляризации позволяет в приближении независящих от терма состоянийполями линейной и круговой поляризации позволяет, в приближении независящих от терма состояний
непрерывного спектра, извлечь все комплексные амплитуды ионизации второй ступени, и, в дополнение,
определить модуль отношения амплитуд первой ступени. При дополнительном измерении какого либо из β2,4
параметра угловой анизотропии первого электрона, возможно извлечь и фазу амплитуды первой ступени.

5. Зная какую-либо дифференциальную характеристику (линейный или круговой дихроизм, параметр угловой
анизотропии фотоэлектронов $\beta_{2,4 $) процесса резонансной двухфотонной ионизации для изотопов с
нулевым и отличным от нуля спином ядра, можно извлечь параметр сверхтонкой структуры промежуточного,
резонансно возбуждаемого состояния, для подуровней, расстояние между которыми сопоставимо с их шириной,
то есть когда уровни не могут быть разделены спектроскопически.
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Достоверность результатовДостоверность результатов
Достоверность представленных в диссертации результатов подтверждается сравнением с имеющимися

экспериментальными данными:
 Для параметров угловой анизотропии в 2PDI инертных газов полем линейной поляризации [J. Mod. Opt . 63, 324
(2016)];
 Для параметров угловой анизотропии в 2PDI инертных газов полем линейной поляризации при учете Для параметров угловой анизотропии в 2PDI инертных газов полем линейной поляризации при учете
недипольных эффектов [2], где представлены первые, и пока единственные, результаты измерений недипольных
параметров угловой анизотропии в последовательной кратной ионизации.
 Для параметров угловой анизотропии в 2PDI инертных газов полями линейной и круговой поляризации, как в
области бесструктурного континуума, так и в области частично-дырочных АИС иона неона [1]. Там же была показана
р а а оз о ос реа за о о о э с ер е а р ос е о а е ой ой ой фо о ойпринципиальная возможность реализации полного эксперимента при последовательной двойной двухфотонной
ионизации.
 Для спектров и угловых распределений в 3PTI атома неона фотонами с энергией 90 эВ линейной поляризации
[8].
 Измерения функции угловой корреляции фотоэлектронов требуют очень много времени и ресурсов, и для 2PDI
были проведены всего дважды [5], [17] для 2PDI атомов неона и аргона полем линейной поляризации. В [5] изучались
угловые корреляции электронов при ионизации аргона в области энергии фотонов, соответствующей ридберговской
авто-ионизационной серии иона аргона. Расчеты автора диссертации воспроизвели параметры угловой анизотропии
измеренных на совпадения электронов, объяснив, в частности инверсию знака β4 вызванную АИС.
 Реализация механизма дважды резонансной трехфотонной ионизации была подтверждена измерениями спектров Реализация механизма дважды резонансной трехфотонной ионизации была подтверждена измерениями спектров
и угловых распределений фотоэлектронов, выполненных на SPring-8 для атома аргона при энергии около 22 эВ
[8],[16].
 Исследование роли деполяризации в дважды резонансной ионизации ксенона с разделением по изотопам
[3,5,23]. Измеренные и рассчитанные линейный и круговой дихроизм и параметры угловой анизотропии при ионизации
полями линейной и круговой поляризации в хорошем согласии Там же опробован метод определения постояннойполями линейной и круговой поляризации в хорошем согласии. Там же опробован метод определения постоянной
сверхтонкой структуры для частично перекрывающихся подуровней, то есть когда состояния нельзя разрешить
обычными спектроскопическими методами. Ползднее, этот метод был применен другими авторами для исследования
дважды резонансной ионизации криптона [PRA 93, 033419 (2016)].
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АпробацияАпробация
1. 52nd International Conference of European Group on Atomic System

(виртуальный, Загреб, 2022);
2. 20th International Symposium on Correlation, Polarization and Ionization0t te at o a Sy pos u o Co e at o , o a at o a d o at o

in Atomic and Molecular Collisions (Метц, 2019);
3. The 5th International Symposium on Intense Short Wavelenght

Processes in Atoms and Molecules (Париж 2019);Processes in Atoms and Molecules (Париж, 2019);
4. The International Conference on Many Particle Spectroscopy of Atoms,

Molecules, Clusters and Surfaces (Будапешт, 2018);
5 The Third STEPS Symposium on Photon Science (Москва 2018);5. The Third STEPS Symposium on Photon Science (Москва, 2018);
6. 30th International Conference on Photonic Electronic and Atomic

Collisions (Кернс, 2017);
7 I t ti l C f M P ti l S t f At7. International Conference on Many Particle Spectroscopy of Atoms,

Molecules, Clusters and Surfaces (Берлин, 2012);
8. International Conference of Electronic and Atomic Collisions (Белфаст,

2011);
9. International Conference on Many Particle Spectroscopy of Atoms,

Molecules, Clusters and Surfaces (Париж, 2008)., ( р , )



Научная новизнаНаучная новизна
На основании развитого формализма были впервые получены параметры, характеризующие 
угловые распределения и угловые корреляционные функции фотоэлектронов в 2PDI атомов инертных 
газов полями с линейной и круговой поляризацией. Продемонстрирована роль поляризации 
промежуточного ионного состояния и его деполяризации за счет эволюции подуровней тонкойпромежуточного ионного состояния, и его деполяризации за счет эволюции подуровней тонкой 
структуры между актами поглощения фотона. 
Впервые показана возможность реализации полного эксперимента при последовательной кратной 
ионизации атома.
Обнаружена возможность наблюдения недипольных эффектов в процессе двойной двухфотоннойОбнаружена возможность наблюдения недипольных эффектов в процессе двойной двухфотонной 
ионизации, причем указанная возможность реализуется в области энергий много ниже, чем 
предполагалось ранее. Исследовано, как изменение поляризации меняет возможные каналы процесса 
двойной двухфотонной ионизации, и продемонстрировано, что значимость недипольных эффектов 
может быть значительно подчеркнута соответствующим выбором поляризации излученияможет быть значительно подчеркнута соответствующим выбором поляризации излучения.
Исследована роль АИС иона в процессе последовательной кратной ионизации. Впервые получены 
дифференциальные характеристики фотоэлектронов при ионизации ионов в окрестности 
автоионизационных состояний. Показано, как автоионизационные состояния одной из ступеней меняют 
дифференциальные характеристики электронов испущенных на другой ступенидифференциальные характеристики электронов, испущенных на другой ступени.
Впервые получены дифференциальные и интегральные спектры фотоэлектронов при 3PTI. 
Предсказано существование корреляций между вероятностями испускания фотоэлектронов на 
несмежных ступенях.
Исследована возможность двойной трехфотонной ионизации с резонансно усиленной ступеньюИсследована возможность двойной трехфотонной ионизации, с резонансно усиленной ступенью 
ионизации иона. Открыт новый тип автоионизационных состояний ионов инертных газов, и указана 
возможность реализации нового механизма двойной дважды резонансно усиленной трехфотонной 
ионизации.
Показано что измерение угловых распределений фотоэлектронов при двухчастотной ионизацииПоказано, что измерение угловых распределений фотоэлектронов при двухчастотной ионизации 
может использоваться как метод определения параметров сверхтонкой структуры в условиях 
частичного перекрывания данных подуровней.
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