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Исследуется экспериментально и теоретически угловое распределение фотоэлектро

нов при трехфотонной ионизации атомов Ба через промежyrочные 2w-возбужденное со

стояние 6р2(\ 80) и автоионизационное состояние 6p8se Р\). Поворот плоскости поляри
зации излучения лазера на красителях позволял исследовать угловое распределение фото

электронов. Регистрация электронов осуществлялась при помощи времяпролетного элек

тронного спектрометра. Используя формализм матрицы плотности, получены выражения 

для угловых зависимостей дифФеренциальной вероятности ионизации. Обсуждаются воз

можные эксперименты. 

1. ВВЕДЕНИЕ 

Исследование углового распределения фотоэлектронов при ступенчатой ионизации 

атомов поляризованным лазерным излучением из возбужденного ориентированного со

стояния является разделом поляризационной лазерной спектроскопии и исследуется 

экспериментально и теоретически уже более 20 лет. Этот метод позволяет получать уни
кальную информацию о различных, в том числе автоионизационных, состояниях ато

мов. Использование перестраиваемых лазеров и синхротронного излучения открывает 

новые экспериментальные возможности, например, исследование автоионизационных 

состояний, лежащих в ВУФ области спектра [1-3]. 
Возбуждение автоионизационных состояний лазерным излучением видимого диа

пазона может быть осуществлено при помощи многофотонного резонансного или не

резонансного процессов возбуждения. Дополнительное преимущество двухфотонных 

процессов перед двухступенчатыми возникает для промежуточных состояний с ненуле

вым полным моментом, когда ориентация атомов в промежуточных состояниях может 

быть нарушена в результате процессов эффузии излучения и столкновительной деполя

ризации. Так, например, деполяризация атомов в промежуточном состоянии 6в6ре Рl) 
при ступенчатом возбуждении поляризованным излучением атомов Ва бьша обнаруже

на при концентрации атомов в пучке большей, чем 1011 см-З [4]. 
Влияние процессов деполяризации существенно уменьшается, если для возбужде

ния промежуточного состояния используется двухфотонный процесс. В этом случае из

лучательная релаксация в основное состояние запрещена правилами отбора, в результа

те чего влияние эффузии излучения и столкновительной деполяризации на ориентацию 
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атомов в промежуточном состоянии практически не сказывается для концентрации ато

мов в пучке вплоть до 1013 см- З [5], что обеспечивает экспериментальные преимущества 
в исследовании угловых распределений с высоким угловым разрешением. 

Впервые теоретическое описание возбуждения автоионизационных состояний ~Q

ляризованным излучением бьmо сделано в работе [6], где был использован формализм 
волновых функций. Использование методов матрицы плотности позволили существен

но упростить суммирование по ненаблюдаемым проекциям угловых моментов. Особен

но удобным этот метод оказался при описании возбуждения автоионизационных состо

яний поляризованных атомов [7-10]. Предварительная поляризация атома мишени от
крывает дополнительные возможности при постановке полного квантовомеханического 

эксперимента по фотоионизации [9]. 
В работе рассматривается угловое распределение фотоэлектронов при резонанс

ной двухступенчатой ионизации автоионизационных состояний атома Ва конфигура

ции 6p8se p1) через 2l.tJ-возбужденное промежуточное состояние 6р2ево). 

2. ТЕОРИЯ 

При двухступенчатой ионизации поляризованным излучением аналитическое вы

ражение для углового распределения фотоэлектронов представимо в следующем ви

де [11]: 

(1) 

где dW - вероятность вьmета фотоэлектрона внутри телесного угла dQ, Ра - матрица 

плотности атомов в промежуточном состоянии, р"У - матрица плотности ионизующе

го излучения, ci, Се - матрицы эффективности детектирования ионов и электронов, 

R - оператор радиационного взаимодействия, описывающий переход под действием 

электромагнитного излучения между промежуточным состоянием и конечным. 

Выражение для мультиполя 2l.tJ-возбужденного промежуточного состояния предста

вимо в виде суперпозиции каналов возбуждений через промежуточные состояния с пол

ным моментом Ja [12]: 

(2) 

где IJ(»), Е - начальное состояние и его энергия, IJa ), EJa - промежуточное состояние 

двухквантового возбуждения и его энергия, 1 J1) - конечное состояние двухквантового 

процесса возбуждения, Ра 11 R 11 Jo) - приведенный матричный элемент радиацион

ного взаимодействия, PKoQo - матрица плотности основного состояния атома, Рk\ч\ -
матрица плотности электромагнитного излучения первой ступени, hl.tJ - энергия элек

тромагнитного излучения. Суммирование по Ja следует из известной формулы линей

ных векторных многообразий: 

(е., ет ) = L (е., ет)(ет , ет ). (3) 
m 
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При описании процесса автоионизации будем использовать формализм неприво

димых тензорных операторов. Следуя [11,13,14], запишем мультиполи состояний для 
фотонов и атомов в основном, промежуточном и конечном состояниях. 

а) Поляризационная матрица плотности электромагнитного излучения была полу

чена в работе [13]. Используя ее выражение в явном виде, запишем мультиполь состо
яния для дипольноro излучения: 

Pk,q, (1, 1) = L(-1)'->" (2k + 1)'/2 (~ ;, ~q' ) (лIРlл'), 
>',>.' , 

(4) 

где i - номер ступени возбуждения, (~ ;, ~~,) - 3j-символ, (лlрlЛ') - матрица 
плотности фотонов, выражающаяся в обычном виде через параметры Стокса ~j: 

(лIРlл') = (1/2) ( 1 +~: -6 + i6 ) . 
-6 -z6 1- 6 (5) 

б) для атомов в основном, изотропно ориентированном состоянии мультиполь со

стояния имеет следующий вид [11]: 

(6) 

где j == (2] + 1)'/2 для любого момента, Jo - полный момент начального состояния, 
"I(j) - остальные квантовые числа, необходимые для описания j-ro состояния атома. 

в) Используя (2), запишем выражение для мультиполя состояния атома в ориен
тированном промежуточном состоянии I"I,J,): 

/f),Q, ("I,J" "I,J,) = L(Eo - EJa + hw)-' ("IaJa 11 R 11 "Io Jo, "IaJa) Х 

X("Io Jo, "Ia Ja 11 R 11 "Ia Ja)("I,J, 11 R 11 "Ia Ja"l,J,) ("Ia Ja, "I,J, 11 R 11 "IJ,) Х 

Х L j~k,Ko (KaQaIKoQok,q,) {~o ~o 10 } PKoQo("I0 Jo, "IoJo)D~o~, (А) Х 
Ko,k, Ja Ja Ка . 

{ 
Ja Ja Ка } 

XPk,q, (1,1) L jtk~Ka (K,Q,IKaQak~q,) 1 1 k~ D~:q, (A)Pk: q, (1,1), 
Ka,k: J, J, К, 

(7) 

где (KaQaIKoQok,q,) - коэффициент Клебша-Гордона, { ... } - 9j-символ, 
k'* А 

DcJaq,(A) - матрица конечных вращений [15], пере водящая рассмотрение процесса 
возбуждения из лабораторной в атомную систему координат, определяемую вектором 

поляризации атома, в которой матрица плотности диагональна. 

г) Мультиполь состояния для автоионизационного состояния атома представим в 

следующем виде: 

{ 
J, J, 

Р'к,Q, (J2, J2) = L J'ik2K, (K2Q2I K ,Q,k2q2) 1 1 
K,k, J2 J2 

Х p<J),Q, ('У' J" 'У' J,)D~,*q, (A)Pk,q, (1, 1), 
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где 11'2J2) - автоионизационное состояние с полным моментом J2, pZ,q,(1, 1) - муль
типоль состояния электромагнитного излучения второй ступени. 

Так как в нерелятивистском приближении вероятность ионизации не зависит 01' 
спина электрона и поляризационные характеристики состояний электрона и иона не 

фиксируются, выражение для произведения мультиполей состояния иона и фотоэлек

трона, возникающих в результате распада автоионизационного состояния, можно пред

ставить в следующем виде: 

р KiQi (1'Ji, 1'Ji)Pke qe (lj, l' j') = 

= f- (lj,1'i Ji 11 V 11 1'2 J2)(1'2J211 v IIl'j',1'i Ji) LPK,Q,(1'2J2,1'2J2) х 
1г К, 

Х (_I)J,+J,+K,+j j2 j:-I {J2 j Ji} 
2 t j' J 2 К2 ' 

(9) 

где l1'i J i ) - состояние атома с выбитым электроном, V - оператор кулоновского вза

имодействия, { ... } - 6j-символ. 

Выражение (1) при использовании формализма мультиполей состояния преобра
зуется к виду [14] 

: = L PK,Q, (1'Ji, 1'i, Ji)Pkeqe (lj, [' j')ckQ, (1'Ji, 1'Ji)e~eq,<lj, [' j'), (10) 

где суммирование проводится по всем повторяющимся индексам, ekQ, (1'Ji, 1'iJд, 
e~ (lj, [' j') - тензоры эффективности детектирования ионов и электронов соответ-

е qe 
ственно. В случае, когда поляризационные характеристики состояния иона не фик-

сируются, еК,Q,(1'iJi,1'Jд = JJjK,obQi O [14] и выражение для произведеНИЯ-I'ензоров 
эффективности детектирования ионов и электронов имеет следующий вид [14]: 

eKiQ. (1'i Ji, 1'Jде k е qе (lj, [' j') = 

- 1 "J'( 1)1/2-j z (Z' [' .,. 1k ) Dke (R) - 41Г ~ i - J, J'"2 е qeO , 
k e 

(11) 

где Z(lj, [' j'; ~ke) - функция Хэби [14]. 
Подставляя (8), (9), (11) в (10), получим выражение для dW / dQ (используется атом

ная система единиц) 

~~ = 21Г(Р21ГUJCt)3L(1'IJ1,1'2J211 R 11 1'2 J2)(1'2J211 R 1I1'2J2,1'IJ1) х 

х 4~(lj'1'iJi 11 V 11 1'2 J2)(1'2 J2 11 v Ill'j',1'Ji)%(l,l',j,j',J2,Ji,Ja,K2,ke), 

где суммирование проводится по l,I',j,j',J2,Ji ,Ja; р - плотность потока фотонов, 

ct - постоянная тонкой структуры и 

CU(l l' .. , J J J К k) - J'2" ' (] J)( l)J,+J,+K,+j' 
./1- , ,J,J, 2, i, а, 2, е = 2~PK20 2, 2 - Х 

К, 

х {:; j2 :2} ~(_1)1/2-jZ (lj, l'j'; ~ke) п~ (В- 1 А) . (12) 
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Впервые необходимость суммирования по К2 в случае возбуждения автоионизаци
онных состояний была показана в работе [16]. для возбуждения таких состояний из 
изотропно ориентированного промежуточного состояния рассмотрим случай, когда си

стема координат связана с плоскостью поляризации излучения, так что Q2 = qe = О. 
В силу свойств 6j-символа выражение (12) имеет ненулевое значение при К2 = О, 2 и 
преобразуется к виду [17] 

(13) 

где (J's - полное сечение, fЗ - параметр анизотропии углового распределения, 

1P2(cosee ) - полином Лежандра степени 2, ее - угол между осью анализатора энер

гии электронов и направлением поляризации лазерного излучения. 

З. ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНАЯ УСТАНОВКА 

Времяпролетный анализатор энергии электронов был специально разработан и из

готовлен для исследования углового распределения и дискриминации электронов по 

энергиям при многофотонной ионизации атомов. Детали экспериментальной установ

ки описаны в работе [18], здесь мы приводим ее краткие технические характеристи
ки. Энергия регистрируемых электронов меньше 3 эВ. В электронно-оптической схеме 
спектрометра использовалось слабое ускоряющее электростатическое поле, следующее 

за коротким промежутком бесполевого дрейфа электронов, где происходила иониза

ция. Выбор именно этой конструкции объясняется тем, что в области взаимодействия 

излучения с атомами отсутствуют электростатические поля, искажающие угловую за

висимость распределения электронов. Концентрация атомов Ва в пучке варьировалась 

в диапазоне 1010_1012 атjсмЗ . 

Возбуждение и ионизация атомов Ва осуществлялись излучением импульсного ла

зера на красителях, ориентированного перпендикулярно направлению потока атомов 

Ва. Лазер на красителях имеет следующие параметры: спектральная ширина линии ге

нерации 2 см- 1 , область сканирования частот 570-590 нм, энергия излучения в импуль
се 1.5 мДж, длительность лазерного импульса 20 нс. Степень линейной поляризации 
составляла 98%. Область взаимодействия атомов с лазерным излучением экранирова
лась от магнитного поля Земли при помощи тройного пермаллоевого экрана, толщина 

каждого экрана 2 мм. Остаточное магнитное поле в области дрейфа электронов 2 мГс. 

4. ОБСУЖДЕНИЕ РЕЗУЛЬТАТОВ 

Трехфотонная ионизация атомов Ва осуществлялась по следующей схеме [18]: 

2(0/(581.9 НМ) 
Ва [68 2(1В0)] ) Ва* [6р2ево)] , 

(0/(581.9 НМ) 
Ва* [6р2ево)] ) Ва* [6р88еР1)] , (14) 

Ва* [6р88е Н)] ---+ [B~+68eB1/2) 
е [с'Р1/2,З/2] 
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Вид зависимости интенсивности электрон

ного сигнала от угла поворота плоскости 

поляризации лазерного излучения (кривая 

1). о о соответствует коллинеарному рас

положению оси электронного спектрометра 

по отношению к вектору поляризации ла

зерного излучения. Кривая 2 представляет 
аппроксимацию экспериментальной кривой 

в соответствии с выражением (13) 

Энергия непрерывного спектра, соответствующая трехфотонной ионизации, совпа

дает с положением автоионизационного состояния 6p8se р,). 
При помощи поворота плоскости поляризации излучения измерялось распределе

ние фотоэлектронов, соответствующих 6s-состоянию иона (см. рисунок). В силу изо

тропности ориентации состояния 6р2(' Во), выбор которого обусловливался эксперимен
тальными возможностями установки, аналитическое выражение для углового распре

деления электронов имеет вид (13). 
Для электронов, соответствующих 6s-состоянию Ва+, исследовалось угловое рас

пределение фотоэлектронов при различных концентрациях атомов Ва в области взаи

модействия с лазерным излучением. В соответствии с выражением (13) была осуще
ствлена аппроксимация экспериментальной зависимости интенсивности электронного 

сигнала от угла поворота плоскости поляризации излучения. В результате аппроксима

ции было получено значение параметра /32 = 0.74 ± 0.1, которое оставалось в пределах 
погрешности эксперимента вплоть до концентрации атомов 5.0·10-'2 см-3 . 

Основной вклад В вероятность двухквантового возбуждения вносит канал возбужде

ния с участием состояния, наиболее приближенного по энергии к виртуальному уровню. 

В работе [5] было показано, что при 2(J)-возбуждении состояния 6р2('Во ) основной вклад 
в вероятность двухфотонного возбуждения вносит канал с участием резонансного со

стояния 6s6p(' Р,), отстоящего от виртуального уровня двухквантового возбуждения на 
808 CM- 1. Следующее разрешенное правилами отбора состояние отстоит на 13695 см- 1 

от положения виртуального уровня. Поэтому при суммировании по Ja можно ограни

читься одним слагаемым, соответствующим состоянию 6s6p('Pl)' 
Для случая промежуточного состояния 6р2('Во ) (J2 = О) выражение (12) существен

но упрощается: К2 = ke и численные значения для %(1, l,j,1', 1, 1, 1/2, 1, К2 , К2) == 
== %(j,j',K2) отличны от нуля только для К2 = О И 2 (см. таблицу). Ввиду того что 
мы не располагаем расчетом величин кулоновских и дипольных матричных элементов, 

сравнение расчета с экспериментом представляется затруднительным. 

Таблица 

.. , 
J,J %(j,1', О) х 1 %(j,j',2) х 1P2(cosO) 

1/2, 1/2 -1.197 О 

1/2, 3/2 О -0.2191P2(соsОе ) 

3/2, 3/2 -0.423 0.1551P2(cosOe ) 
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5. ЗАКЛЮЧЕНИЕ 

Рассмотрена задача углового распределения электронов при трехфотонной иониза

ции атомов Ва. В качестве промежуточных использовались дискретное и автоиониза

ционное состояния. Возбуждение четного состояния при помощи двухквантового про

цесса обеспечивает минимальную деполяризацию атомов в промежуточном состоянии. 

Это обстоятельство является особенно важным для точности результатов при постанов

ке полного квантовомеханического эксперимента по фотоионизации поляризованных 

атомов [9], которая предполагает исследование углового распределения электронов. С 
точки зрения экспериментальной реализации этот вариант постановки полного экспе

римента является наиболее удобным, так как не требует определения спинового состоя

ния фотоэлектронов, что является сложной экспериментальной задачей. Надеемся, что 

предложенный в работе способ уменьшения влияния деполяризации атомов в проме

жуточном состоянии при исследовании углового распределения фотоэлектронов заин

тересует экспериментаторов. 

Работа выполнена при частичной поддержке Российского фонда фундаментальных 

исследований и программы «Оптика. Лазерная физика». 
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