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НЕЛИНЕЙНЫЕ ЯВЛЕНИЯ В АТОМАХ ПРИ 

ВЗАИМОДЕЙСТВИИ С ИЗЛУЧЕНИЕМ ВУФ 

И МЯГКОГО РЕНТГЕНОВСКОГО ДИАПАЗОНОВ 
 

Теоретическое описание угловых распределений фотоэлектронов в простейших 

нелинейных процессах в атомах в рентгеновском и вакуумно-ультрафиолетовом 

диапазоне обобщается с выходом за рамки дипольного приближения. На примере 

последовательной двухфотонной двойной ионизации атома неона показано, что 

вклад от электрических квадрупольных переходов можно наблюдать на уже 

действующих рентгеновских лазерах на свободных электронах.  

Ключевые слова: нелинейные явления, фотоионизация атомов, рентгеновское 

излучение, недипольное взаимодействие, лазеры на свободных электронах. 

 

Введение 
 

Многофотонная ионизация атомов 

активно изучается уже десятки лет. Эти 

исследования важны для углубленного 

понимания нелинейных процессов и для 

приложений. Современная теория нели-

нейных фотопроцессов разрабатывалась 

для атомов в сильных полях лазеров 

оптического диапазона и основана на 

электрическом дипольном приближении 

(Е1) для взаимодействия атома с полем 

излучения. До недавнего времени неди-

польные эффекты (эффекты запаздывания) 

в многофотонной ионизации рассматрива-

лись только для особого случая, когда 

частота оптического фотона находилась в 

резонансе c электрическим квадрупольным 

(Е2) переходом (например, [1, 2]). С появ-

лением лазеров на свободных электронах 

(ЛСЭ), генерирующих интенсивные 

коротковолновые фемтосекундные им-

пульсы, так называемых синхротронных 

источников четвертого поколения, нача-

лось активное изучение нелинейных 

фотопроцессов в ВУФ и рентгеновском 

диапазонах, т.е. в той области, где вклад 

недипольных амплитуд может быть 

существенным. Из экспериментов с 

синхротронными источниками третьего 

поколения и теоретических расчетов хоро-

шо известно, что уже при энергиях фото-

нов в несколько сотен электронвольт угло-

вые распределения фотоэлектронов в 

однофотонной («линейной») ионизации 

оказываются чувствительными к интер-

ференции E1 и E2 амплитуд [3, 4]. Эти 

поправки первого порядка к дипольному 

приближению приводят к дополнительным 

слагаемым в формулах для угловых 

распределений фотоэлектронов. При энер-

гиях в области 1 кэВ отмечен даже вклад 

от амплитуд фотоионизации более высо-

кой мультипольности [5]. При ионизации 

внутренних атомных оболочек, когда 

энергии фотонов по необходимости 

достигают кэВ, вклад от недипольных 

переходов в угловые распределения 

фотоэлектронов бывает заметным уже 

вблизи порога ионизации. Недипольные 

эффекты должны присутствовать в 

ВУФ/рентгеновских нелинейных атомных 

процессах как минимум при этих же 

энергиях, поскольку, по крайней мере, для 

одного из поглощаемых фотонов в перехо-

дах участвуют те же каналы ионизации, 

что и в однофотонном линейном процессе.  

В этой работе мы выходим за рамки 

дипольного приближения в описании 

простых нелинейных явлений при фото-

ионизации атомов и оцениваем величину 

недипольных эффектов на примере 
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последовательной двухфотонной двойной 

ионизации (ПДДИ) атома неона. 

 

Общее рассмотрение 
 

При ионизации атомов интенсивными 

фемтосекундными импульсами ЛСЭ доми-

нирующим каналом ионизации двумя 

высокочастотными фотонами является 

ПДДИ, которая рассматривается как 

двухступенчатый процесс. На первой 

ступени атом ионизируется первым фото-

ном с образованием промежуточного иона 

и вылетом первого фотоэлектрона: 
 

)()()( 111001 jeJAJA ii     . 
 

Образовавшийся ион )( iiJA  , вообще 

говоря, будет поляризован. На второй сту-

пени промежуточный ион ионизируется 

далее фотоном ħω2 с испусканием второго 

электрона:  
 

)()()( 2222 jeJAJA ffii     . 

 

Здесь J0, Ji и Jf – полные угловые моменты 

нейтрального атома, промежуточного 

однозарядного иона и конечного двух-

зарядного иона; α0, αi, αf – наборы кванто-

вых чисел, необходимых для однозначного 

определения соответствующих состояний. 

Вылетающие электроны характеризуются 

орбитальным (ℓ) и полным (j) угловым 

моментами. Предложенная нами схема 

ПДДИ внешней оболочки атома неона 

приведена на рис. 1а. Этот процесс 

неоднократно наблюдался и активно 

изучался теоретически (например, [6-8]). 

До сих пор угловые распределения 

электронов измерялись при частотах 

фотонов, недостаточных для наблюдения 

недипольных эффектов.  

Если же один из фотонов имеет опти-

ческую частоту, то происходит двухфотон-

ная однократная ионизация (ДОИ) атома; 

при этом в спектре фотоэлектронов возни-

кают боковые частоты. На рис. 1б приво-

дится пример ДОИ из К-оболочки атома 

неона. ДОИ тоже наблюдалась при сов

местном  воздействии ЛСЭ и оптического 

лазера и интерпретировалась теоретически 

в рамках дипольного приближения [9]. 
 

 
 

Рис. 1. Схема ПДДИ (а) и ДОИ (б) атома неона. 

 

При теоретическом изучении угловых 

распределений фотоэлектронов первые 

поправки к дипольному приближению в 

ПДДИ возникают от интерференции Е1 и 

Е2 амплитуд ионизации того электрона, 

который детектируется. Вклад от интер-

ференции Е1 и Е2 амплитуд ионизации 

другого электрона исчезает при шпурова-

нии по квантовым числам ненаблюдаемой 

частицы. В ДОИ (рис. 1б) первые неди-

польные поправки происходят от интерфе-

ренции Е1 и Е2 амплитуд ионизации 

единственным рентгеновским фотоном. 

Обобщение теории угловых распределений 

фотоэлектронов в ПДДИ, развитой нами 

ранее на основе двухступенчатой модели и 

формализма матрицы плотности и 

статистических тензоров [6], на учет 

произвольных мультиполей электро-

магнитного поля проведено нами недавно 

в [10], где получены общие формулы для 

произвольно поляризованных фотонов. 

Для линейно поляризованного излучения 

ЛСЭ угловое распределение электронов e2 

имеет вид [10]: 
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где δ0, β2, β4, γ2, γ4 – параметры асиммет-

рии, ось z системы координат направлена 

вдоль вектора линейной поляризации 

излучения, а ось x – вдоль его волнового 

вектора. Параметры β2 и β4, определяются 

только дипольными Е1 амплитудами, тог-

да как параметры δ0, γ2, γ4 – результат 

интерференции Е1 и Е2 амплитуд. 

Формулу (1) можно сопоставить с 

выражением для углового распределения 

электронов в однократной фотоионизации 

(линейный процесс) с учетом первых 

недипольных поправок: 
 

По сравнению с (2), формула (1) для 

нелинейного двухфотонного процесса 

содержит два новых динамических пара-

метра β4 и γ4, которые отличны от нуля 

только для выстроенных состояний 

промежуточного иона. Эта выстроенность, 

вообще говоря, зависит от степени коге-

рентности уровней промежуточного иона 

)( iiJA  , образуемого на первой ступени 

ПДДИ. В следующем разделе будет 

приведен пример влияния когерентности 

возбуждения промежуточного иона на 

угловые распределения электронов e2.  

В ОДИ при параллельных линейных 

поляризациях рентгеновского и оптическо-

го фотонов угловое распределение фото-

электронов также описывается формулой 

(1). Отличие от ПДДИ состоит в том, что 

при расчете амплитуд ОДИ необходимо 

использовать, как минимум, второй поря-

док теории возмущений. Кроме того, при 

облучении атомов двумя независимыми 

лазерами надо рассматривать различные 

комбинации поляризаций двух фотонов. 

Общий формализм для описания ОДИ вне 

рамок дипольного приближения будет 

представлен в другой работе. В частном 

случае двух линейно поляризованных 

коллинеарных лазерных пучков, как 

показано на рис. 2, формула для углового 

распределения электронов включает 

большое число слагаемых. Многие из них 

сокращаются в линейном дихроизме, 

определяемом как разность угловых 

распределений для двух взаимно перпен-

дикулярных направлений поляризации 

одного из лазеров, при фиксированном 

направлении поляризации другого лазера: 
 

).,(),()90/( 090


 
 WWLD  

 

 
 

Рис. 2. Геометрия коллинеарных линейно поляризо-

ванных лазерных пучков при ОДИ. 

 

В частности, 
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где )(cosk

nP  - присоединенные полиномы 

Лежандра, k

nC  – коэффициенты, выража-

емые через амплитуды двухфотонной 

ионизации, причем первое слагаемое в 

квадратной скобке – это результат диполь-

ного Е1 приближения, а второе сла-

гаемое – результат интерференции ампли-

туд Е1 и Е2 переходов.  

Исследуем теперь насколько велики 

недипольные эффекты в нелинейном 

процессе ПДДИ. 

 

Последовательная двухфотонная 

ионизация атома неона 

 

Мы используем ПДДИ неона в 

качестве примера, поскольку известно, что 

в однофотонной ионизации внешней 

оболочки атома неона недипольные эффек-

ты достигают значительной величины [5]. 

Для расчетов дипольных и квадрупольных 



.cossin)cos(

)(cos1
4

2

2
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амплитуд фотоионизации мы использовали 

метод Хартри-Фока, реализованный в [11].  

 

 
 

Рис. 3. Параметры асимметрии фотоэлектрона e2 в 

дипольном приближении (2 и4) и с учетом 

первых недипольных поправок (0, 2 и 4) в 

зависимости от энергии фотоэлектрона при ПДДИ 

неона в Ne
++

(
3
P). Сплошная линия – некогерентное 

возбуждение состояний Ne
++

 2p
5 2

P1/2, 
2
P3/2 

промежуточного иона, пунктир – когерентная 

сумма по состояниям Ne
++

 2p
5 2

P1/2, 
2
P3/2 (LS связь). 

 

Для расчета амплитуд первой ступени 

ПДДИ мы оптимизировали 1s, 2s, 2p орби-

тали на основном состоянии атома неона, 

затем находили в поле замороженного 

остова волновые функции электрона в 

непрерывном спектре для разных каналов 

ионизации 1

22522 L221 EPpss  . Анало-

гично, для второй ступени, орбитали 1s, 2s, 

2p оптимизировались на основном состоя-

нии иона неона 1s
2
2s

2
2p

5 2
P, после чего 

определялись зависящие от терма волно-

вые функции электрона в непрерывном 

спектре 2

2422 L221 ESLpss ff  . Рассчи-

танные таким образом амплитуды перехо-

да в континуум не зависят от полного 

углового момента фотоэлектронов и всей 

системы, что упрощает окончательные 

выражения для параметров асимметрии.  

Измерение продольной когерент-

ности фемтосекундного излучения ЛСЭ 

пока является большой проблемой. В то же 

время от этой когерентности зависит 

квантовое состояние промежуточного 

иона. Предельными случаями являются 

некогерентное возбуждение состояний 

тонкой структуры 2p
5 2

P1/2, 
2
P3/2 и случай 

LS-связи, т.е. вырожденная тонкая струк-

тура. На рис. 3 представлены результаты 

расчетов параметров асимметрии в 

дипольном приближении ( 2 , 4 ) и с 

учетом первых недипольных поправок 

( 0 , 2 , 4 ). Результаты приведены для 

терма 2p
4 3

P конечного иона и двух пре-

дельных случаев когерентности проме-

жуточного состояния иона. Видно, что, 

начиная с энергий фотоэлектрона 100-

200 эВ, недипольные параметры стано-

вятся сопоставимы по амплитуде с диполь-

ным параметром 4 , а при энергии 1 кэВ 

уже заметно его превышают. Влияние 

когерентности может быть существенным. 

На рис. 4 показаны угловые распре-

деления фотоэлектронов от второй 

ступени ПДДИ в плоскости реакции: 0
o
 и 

90
о
 соответствуют направлению линейной 

поляризации и направлению импульса 

излучения. Вклад от недипольных 

слагаемых приводит к значительному 

нарушению аксиальной симметрии 

углового распределения относительно 

направления поляризации излучения (0
o
) и 

большой асимметрии «вперед-назад». 
 

2p
43

P 
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Рис. 4. Угловые распределения фотоэлектронов 

второй ступени в ПДДИ 2p оболочки атома неона 

при энергии фотонов 1.6 кэВ. Сплошная линия – 

некогерентное возбуждение состояний Ne
++

 2p
5 

2
P1/2, 

2
P3/2; пунктир – когерентная сумма по 

состояниям Ne
++

 2p
5 2

P1/2, 
2
P3/2 (LS-связь); штрих-

пунктир: когерентное возбуждение (LS-связь) в 

дипольном приближении. 

 

Недипольные нелинейные эффекты 

предсказанной величины должны быть 

наблюдаемыми на уже работающих ЛСЭ, 

таких как LCLS (Стэнфорд, США) и 

SACLA (Япония) и с необходимостью 

должны будут учитываться в теоретичес-

ком описании процессов, где вылетающие 

электроны разрешаются по углу. 
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NONLINEAR PHENOMENA IN ATOMS INTERACTING 

WITH VUV AND SOFT X-RAY RADIATION 
 

Theoretical description of photoelectron angular distributions in the 

simplest nonlinear atomic processes in X-ray and VUV is extended beyond 

the dipole approximation. On the example of sequential two-photon double 

ionization of neon it is shown that the contribution of the electric quadrupole 

transitions can be observed in already operating X-ray free electron lasers. 

Key words: nonlinear phenomena, photoionization of atoms, X-rays, 
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НЕЛІНІЙНІ ЯВИЩА В АТОМАХ ПРИ ВЗАЄМОДІЇ 

З ВИПРОМІНЮВАННЯМ У ВУФ І М'ЯКОМУ 

РЕНТГЕНІВСЬКОМУ ДІАПАЗОНІ 
 

Розглянуто теоретичний опис кутових розподілів фотоелектронів у 

найпростіших нелінійних процесах, які відбуваються в атомах у 

рентгенівському і вакуумно-ультрафіолетовому діапазоні спектру. 

Проведено узагальнення для випадку виходу за рамки дипольного 

наближення. На прикладі послідовної двофотонної, подвійної іонізації 

атома неону показано, що внесок від електронних квадрупольних 

переходів можна спостерігати на вже діючих рентгенівських лазерах на 

вільних електронах. 

Ключові слова: нелінійні явища, фотоіонізація атомів, рентгенівське 

випромінювання, недіпольна взаємодія, лазери на вільних електронах.  


