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Представлены результаты расчетов угловых распределений и угловых корре-

ляций двух электронов в процессе последовательной двойной двухфотонной 

ионизации атома ксенона. Предсказывается, в частности, особая связь угловых 

распределений второго электрона с выстроенностью промежуточного иона. 

Угловые корреляции электронов качественно зависят от терма остаточного 

двухзарядного иона. Результаты могут быть использованы в проводящихся и 

планируемых экспериментах с лазером на свободных электронах.  

 

 

Нелинейные многоэлектронные яв-

ления при взаимодействии атомов с ин-

тенсивным излучением до недавнего вре-

мени исследовались в инфракрасной и 

видимой области. Введение в эксплуата-

цию лазера вакуумно-ультрафиолетового 

(ВУФ) диапазона на свободных электро-

нах (FLASH, Гамбург) сделало возмож-

ным наблюдение ряда новых процессов. 

Одним из них является двойная двухфо-

тонная ионизация атомов. В литературе 

обсуждаются два механизма этой реак-

ции: прямой, когда два фотона поглоща-

ются одновременно коррелированной па-

рой электронов, и последовательный, ко-

гда поглощение первого фотона ведет к 

образованию однократно заряженного 

иона (первая ступень), в свою очередь 

ионизуемого вторым фотоном (вторая 

ступень). Схемы обоих механизмов пока-

заны на рис. 1 для инертных газов. В пер-

вом случае полная энергия двух выле-

тающих электронов непрерывным обра-

зом распределена между ними, в то время 

как во втором случае энергии обоих фо-

тоэлектронов принимают дискретные 

значения, в зависимости от конечных со-

стояний одно- и двухзарядного ионов. 

 

 

Рис. 1.Схема прямой и последовательной двухфо-

тонной двойной ионизации атомов инерт-

ных газов. 
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Большинство теоретических работ 

посвящено прямой ионизации (см., на-

пример, [1,2] и ссылки там). В данной ра-

боте на примере атомов инертных газов 

изучается последовательная двойная 

двухфотонная ионизация (ПДДИ), кото-

рая доминирует при энергиях фотона, 

превышающих порог ионизации одно-

кратно заряженного иона [3]. Экспери-

ментальное открытие ПДДИ в спектрах и 

угловых распределениях фотоэлектронов 

группой У. Беккера в 2006 г. [4] быстро 

повлекло за собой измерения других 

групп [5], а также стимулировало разви-

тие теории и проведение первых расчетов 

для атомов неона и аргона [6,7].  

В работе [7] нами был развит общий 

формализм для описания угловых распре-

делений и угловых корреляций вылетаю-

щих электронов в ПДДИ. В основу фор-

мализма положены: двухступенчатая мо-

дель процесса (с учетом возможной эво-

люции ориентации углового момента 

промежуточного состояния однократно 

заряженного иона), описание взаимодей-

ствия излучения с атомами в дипольном 

приближении и аппарат спиновой матри-

цы плотности и статистических тензоров. 

Угловое распределение фотоэлектронов 

первой ступени ПДДИ при неполяризо-

ванном начальном состоянии атома и ли-

нейно поляризованном излучении дается 

формулой (1): 
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где Pn(x) - полином Лежандра, угол выле-

та электрона θ1 отсчитывается от направ-

ления поляризации фотона, а βn - коэффи-

циенты угловой асимметрии, выражаю-

щиеся через амплитуды фотоионизации 

атома. Отметим, что даже без регистра-

ции второго электрона первый электрон в 

процессе ПДДИ имеет более сложное уг-

ловое распределение, чем при однократ-

ной ионизации, для которой последний 

член в (1) отсутствует. Этот парадокс 

можно понять, если учесть, что вероят-

ность ПДДИ в двухступенчатом прибли-

жении является произведением вероятно-

стей каждой из ступеней, где даже полная 

вероятность второй ионизации зависит от 

выстроенности A20(Ji) углового момента Ji 

промежуточного ионного состояния, ин-

дуцированного при первой ионизации. 

Таким образом, одно только наличие вто-

рой ступени вносит дополнительную ани-

зотропию в угловое распределение перво-

го фотоэлектрона в «полном» процессе 

ПДДИ. Формула (1) переходит в стан-

дартное выражение для углового распре-

деления фотоэлектронов с одним пара-

метром асимметрии β2, если вероятность 

второй ступени пренебрежимо мала или 

если A20(Ji)=0. 
 

Угловое распределение фотоэлек-

тронов второй ступени ПДДИ, так же как 

и угловые корреляции между фотоэлек-

тронами, существенно зависят от значе-

ния выстроенности A20(Ji): 

______________________________ 
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где a0, a2, a4 - безразмерные динамические параметры, выражающиеся через отношения 

амплитуд фотоионизации промежуточного состояния иона; штрихами обозначены интен-

сивность и коэффициенты асимметрии, относящиеся к вылету второго электрона, угол 

вылета которого θ2 отсчитывается от направления поляризации фотона; σi и σf – сечения 

ионизации первой и второй ступеней на состояния иона Ji и Jf, соответственно. Первые 

два слагаемых во второй строке формулы (2) соответствуют угловому распределению фо-

тоэлектронов из неполяризованного (A20(Ji)=0) промежуточного состояния иона.  

_________________________________ 
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 Обсуждаемые ниже численные ре-

зультаты для инертных газов получены с 

использованием многоконфигурационно-

го метода Хартри-Фока. На рис. 2 пред-

ставлены зависимости выстроенности 

промежуточных состояний ионов np
5 2

P3/2 

от энергии фотона. Они находятся в хо-

рошем согласии с расчетами [8]. 

 

 

 

Рис. 2. Выстроенность состояний тонкой стру-

ктуры промежуточного иона 
2
P3/2 при 

ионизации основного состояния атомов 

инертных газов для энергий фотона вы-

ше порога ионизации соответствующих 

ионов. 

 

 

  Представляет интерес анализ того, в 

какой области энергий фотона угловое 

распределение электронов второй ступе-

ни ПДДИ зависит от первой ступени. На-

пример, максимального значения коэф-

фициента β'4 в формуле (2) можно было 

бы ожидать в области максимальных аб-

солютных величин выстроенности, т.е. 

тех энергий, где A20(Ji) ~ -1. Эти значения 

A20(Ji) достигаются вблизи куперовского 

минимума сечения первой ступени, где 

переходят через ноль амплитуды иониза-

ции в d волну фотоэлектрона. Однако, по-

ведение d волны в поле однократно и 

дважды ионизированного атома инертно-

го газа носит, в общем, схожий характер. 

Поэтому, при энергиях фотона, соответ-

ствующих низкой вероятности вылета d 

электрона первой ступени ПДДИ, вероят-

ность вылета d электрона второй ступени 

также близка к нулю. Соответственно, в 

формуле (2) a4 ≈  0 и, следовательно, β'4 ≈  

0 (так же, как это было бы при малом зна-

чении выстроенности A20(Ji)). Таким об-

разом, максимальное значение β'4 дости-

гается при промежуточных значениях 

A20(Ji). Эта закономерность ясно просле-

живается при сопоставлении рис. 3 с ре-

зультатами расчетов выстроенности для 

ксенона на рис. 2. 

 

 

 

Рис. 3. Параметр угловой анизотропии β'4 в 

угловом распределении (2) второго фо-

тоэлектрона при ПДДИ атома ксенона 

через промежуточное состояние Xe
+
 5p

5
 

2
P3/2 для разных конечных состояний 

двухзарядного иона ксенона Xe
++ 

5p
4 

2S+1
LJ 

 

Измерения угловых распределений 

электронов в ПДДИ были проведены пока 

только для неона и аргона и сравнение с 

ними сделано нами в [7]. Эксперимен-

тально тонкая структура состояний про-

межуточного иона 
2
P1/2,3/2 и конечного 

иона 
3
P0,1,2 не разрешалась, поэтому полу-

ченные результаты были просуммирова-

ны по состояниям тонкой структуры Ji и 

Jf. В ксеноне тонкое расщепление намно-

го больше и данные по отдельным со-

стояниям тонкой структуры представляют 

больший интерес. 

 Теория позволяет предсказать функ-

ции угловой корреляции между двумя 

вылетающими электронами. Эти функции 

чувствительны к тому, в каком мульти-

плетном состоянии оказывается двухза-

рядный ион после ПДДИ. На рис. 4 в ка-

честве примера приведены угловые кор-
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реляции электронов в плоскости, перпен-

дикулярной пучку линейно поляризован-

ных фотонов (углы отсчитываются от на-

правления поляризации), для ПДДИ ксе-

нона при энергии фотонов 30 эВ. Иониза-

ция происходит через промежуточное со-

стояние Xe
+
 5p

5 2
P3/2. Различные симмет-

рии конечного состояния иона Xe
++

 при-

водят к локальному минимуму корреля-

ционной функции для состояния Xe
++

 5p
4
 

3
P2 и локальному максимуму для состоя-

ния Xe
++

 5p
4
 
1
D2 при вылете электронов в 

одном направлении. Первые измерения 

угловых корреляций в ПДДИ, пока еще с 

недостаточной статистикой, проведены 

группой из Хайдельберга [5]. 

 

 

Рис. 4. Функции угловой корреляции в ПДДИ атома ксенона через промежуточное состояние 
2
P3/2 

для разных конечных состояний двухзарядного иона ксенона Xe
++ 

5p
4 2S+1

LJ при энергии фото-

нов 30 эВ. Углы в радианах отсчитываются от направления линейной поляризации фотонов в 

плоскости, перпендикулярной пучку фотонов. Электроны вылетают в одной полуплоскости 

(ϕ1=ϕ2). 

 

 

 

Возможности современных экспери-

ментов с лазером на свободных электро-

нах позволяют экспериментально прове-

рить наши предсказания для ПДДИ атома 

ксенона. 

 Работа выполнена при поддержке 

гранта 09-02-00516 Российского фонда 

фундаментальных исследований. 
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Calculated results for angular distribution and angular correlation of electrons pro-

duced in the process of two-photon double ionization of Xe are presented. In par-

ticular, a peculiar dependence of the angular distribution of the second step electrons 

on the alignment of the intermediate ionic state is predicted. The angular correlations 

of the electrons qualitatively depend on the term of the residual double charged ion. 

The results can be used in ongoing and future experiments with free-electron laser. 


