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Bandwidth:  0.15% FWHM, 88 ± 8 meV at 56.2 - 56.7 eV 
Estimated pulse duration  ~50 fs, 100 μJ/pulse, 1013-1014 ph/pulse 
Gaussian spatial profile of 22 μm diameter (FWHM) at focus 
Averaged over spot size and duration intensity ~1.2 •1013 W/cm2 
 

Некоторые параметры экспериментов: 



A. Ludwig et al Phys. Rev. Lett. 113, 243001 (2014) 



Понятие о «полном эксперименте» 
(“Perfect” or “complete” experiment) 



Ya.A. Smorodinsky (1959) 
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Общая идея ‘полного’ эксперимента  

T 

Выбираем базисные наборы для 
начального состояния и для 
состояний детектора: 

|ξn>,  |χk>  

W1= Σ < ξn |ρi| ξn'> < χk' |ε1| χk> T     T 
nn'kk' 

n    k n'    k' 
* 

где T      =  < χk |T| ξn> - амплитуды n    k 

    W1= Tr (ρf ε1) 

Измеренная интенсивность 

Детектор(ы) 
настроены на   ε1 

ρi ρf = T ρi T
+ 

 



Провести полный эксперимент означает выбрать состояния 
детектора ε1, ε2, … и, возможно, изменять начальное 
состояние ρi , чтобы найти все независимые амплитуды Tn    k 
из системы уравнений, определяемой измеренными W1, W2,... 

Эксперимент может быть полным только в рамках определенной 
теоретической модели, которая дает число независимых амплитуд, 
которые необходимо определить в эксперименте(ах) и рабочие 
выражения для наблюдаемых величин через амплитуды. 
 

Рецепты полного эксперимента модельно зависимы! 

Мотивация: 
- Наиболее полная проверка теории  
- Нахождение любой наблюдаемой величины 

Общая идея ‘полного’ эксперимента  
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Дипольное приближение, 
нерелятивистское приближение 
(LS-связь): две амплитуды 

Ds = Rs exp(iδs) 
  

Dd  = Rd exp(iδd) 

Откуда получить приведенные амплитуды? 

Трехпараметрическая модель  
Купера-Зара (Cooper-Zare) 

Пример: 

 |ds| exp(iφs)     
Приведенные амплитуды: 

 |dd| exp(iφd)   



Пути к полному эксперименту по атомной 
фотоионизации: 
 
-Угловые распределения вылетающих электронов 
(«фотоэлектронов») 
 
- Спиновая поляризация фотоэлектронов 
 

- Фотоионизация поляризованных атомов 
 
-Поляризация остаточных ионов: 
 

-(а) поляризация или угловое распределение вторичной 
флуоресценции 
-(б) угловое распределение автоионизационных (Оже) 
электронов 
 

- Измерения продуктов фотоионизации на совпадения.  
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Сечение фотоионизации: 

Угловое распределение электронов 
(линейно поляризованные фотоны): 

W(θ) =       [1 + β P2 (cos θ)] W0 
4π 

Спиновая поляризация электронов: 

Py 
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Z ) 
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Пример: 

(|ds|2 +2 |dd|2) 

Ds = Rs exp(iδs) 
  

Dd  = Rd exp(iδd) 

 |ds| exp(iφs)     
 |dd| exp(iφd)   



Полный эксперимент на Hg 

Photoelectron energy, eV Photoelectron energy, eV 

      γ + Hg (5d106s2) → 
 

       Hg+(5d5/26s2)+e (p3/2, f5/2,7/2) 
-1 

 δp - δf 

Эксперименты: 
Интегральные сечения Cairns et al.1970; 
Dehmer, Berkowitz 1974;  брэнчинг 
ионизации на состояния иона с  Jf = 5/2  
и 3/2 (Shannon, Codling 1978); параметры 
асимметрии (Schönhense 1981) ; спиновая 
поляризация (Schönhense 1982) 

5d5/2→Ef 

5d5/2→Ep 
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Поляризация флуресценции 
(O’Keeffe et al, 2003) 

Из угловые распределения  
(Aksela et al, 1996) 

Спиновая поляризация 
(Hergenhahn et al, 1999) 

            
                      

Lohmann, Kleiman, 2000 
Hergenhahn, Becker, 1995 
Lagutin et al, 2000, 
Fritzsche, 2003 

Фотоионизация с возбуждением 

Две амплитуды: 
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Угловое распределение фотоэлектронов: 

Параметры: 



Три ограничения на разрешенные значения амплитуд, 
следующие из выражений для трех параметров через амплитуды  



Ограниченное пространство амплитуд 



Примеры наблюдаемых:  
 
«облако» вылетающего электрона, 
 
«облако» остаточного иона 

Наблюдаемая Q: 
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Eγ = 56.3 eV 
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Eγ = 56.3 eV 
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Использование ЛСЭ с переменной поляризацией в сочетании с  
электронной спектроскопией высокого энергетического и углового 
разрешения позволяет полностью восстановить связанные и 
несвязанные компоненты электронных волновых пакетов, созданных 
в процессе последовательной двухфотонной двойной ионизации 
(ПДДИ), также как и другие наблюдаемые.  
 ПДДИ играет фундаментальную роль в нелинейных 
процессах, поскольку он доминирует при ионизации в режиме интен-
сивности 1013–1014 Вт/см2, что может быть достигнуто работающими 
в настоящее время ЛСЭ. Для импульсов с более высокой 
интенсивностью ПДДИ сохраняет свою центральную роль, поскольку 
характеризует нелинейный отклик, возникающий на передней кромке 
и пространственных крыльях возбуждающего импульса. Поэтому 
полная характеристика множественной фотоионизации в благород-
ных газах является важным шагом к исчерпывающему описанию 
нелинейного взаимодействия в интенсивных ВУФ-полях.  
 Эти исследования необходимы для сопоставления 
теоретических моделей, предсказывающих разные характеристики 
исходящих электронных волн, с экспериментальными  данными. 



A. Ludwig et al Phys. Rev. Lett. 113, 243001 (2014) 
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Пример: фотоионизация из s-состояния 



 
Нарушение симметрии «вперед-назад»  для линейно-поляризовааного света 

 

eikr = 1 + ikr +… 

s p d 
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Интерференция E1 and E2  
амплитуд фотоионизации 

Без интер- 
ференции 



γSR + Xe         Xe+(5s-1) + e 
150 eV 

S. Ricz et al, Phys. Rev. A 67, 012712 (2003) 

Example : 

и нарушение аксиальной 
симметрии 

MAX II experiment (Lund, Sweden) 

Асимметрия вперед-назад 
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Последовательная двухфотонная двойная ионизация инертных газов 
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i = 1,2  номер электрона 
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Система TOF детекторов 



Кинетическая энергия электрона, эВ 
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Энергия связи электрона, эВ 

Eγ = 51 эВ 

Атом  Ar 
ионизация  
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Ar+ 3p5 

Ион  Ar+ 
ионизация  

на 
Ar++ 3p4 



γFEL   + Ar+(3p5)      Ar2+(3p4 3P) + e2 

γFEL   + Ar(3p6)      Ar+(3p5) + e1 



Experiment 

Theory 



 C сегодняшними ЛСЭ наблюдение недипольных вкладов 
для (однократно) положительно заряженных ионов осуществимо 
с помощью электронной спектроскопии с угловым разрешением. 
Наши результаты показывают сильную асимметрию вперед-
назад для последовательной двойной ионизации аргона в 
куперовских минимумах нейтрального атома и однозарядного 
иона, что является доказательством влияния линейного 
импульса фотона в обоих случаях. Результаты для аргона 
показывают, что эффект усиливается для фотоионизация 
однозарядного иона. Будущие исследования должны уточнить, 
насколько это общее явление для ионов различных элементов и 
зарядовых состояний. 
 Исследование открывает новое измерение в изучении 
фотоионизации, дополняя исследования недипольных эффектов, 
которые до сих пор были ограничены нейтральными атомами и 
молекулами.  





Спасибо за внимание!  
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