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1. Studiul efectelor de interferenta in ionizarea mleculei de azot

Studiul efectelor de interferenta in cazul ionizamoleculelor biatomice, mai ales a moleculei de
hidrogen, este o tema de mare actualitate. Acesinfen a fost observat experimental in cazul
moleculei de hidrogen [1,2,3]. Recent s-a obseslettul de interferenta si in cazul moleculei detaz
[4]. Efectul de interferenta se datoreaza caraktehicentric a moleculei. Din cauza superpozitiei
undelor asociate electronului imprastiat pe celeadauclee apar oscilatii in raportul sectiunilacate
o(H2)/o(2H) in functie de viteza electronilor emisi. Inla#lele noastre precedente [5] am elaborat o
formula analitica pentru ionizarea moleculei derbggbn cu proiectile rapide care au reprodus aceste
oscilatii si dependenta lor de unghiul de emisademtronilor. Aceste calcule se bazeaza pe calieile
ordinul intai, starea finala a electronului fiinéstrisa de unde plane. Nu se repoduc oscilatle d
ordinul doi observate experimental [6].

Obiectivul nostru a fost de a adapta modelul acalgzvoltat pentru molecula de hidrogen la molacul
de azot, avand si acesta caracter bicentric.

Modelul se bazeaza pe aproximatia semiclasicaaauiioiectilul este tratat clasic iar electronii din
molecula tinta sunt tratate cuantic. Sectiuneaaeécdiferentiala in cazul moleculei de hidrogen are
forma C+G((sina)/a), undea depinde de distanta internucleara, de componentdepm a impulsului
electronului emis. La molecula de azot ionizaregpgate produce din toti orbitalii ocupati. Pentru
orbitalii de legatura g, si 2854 sectiunea eficace diferentiala are forma ca sid¢éecula de hidrogen,
iar pentru orbitalii de antilegaturads si 2ss, in formula mai sus mentionata semnul termenului de
oscilatie se schimba. Deoarece acesti orbitali sgapati, in calcularea sectiunii eficace diferaleti
termenii de oscilatie se anuleaza. Forma sectefréace in cazul orbitalilor 2y si 2pt, este mai
complicata din cauza functiei de unda a orbitalilor si are forma
C+Gy((sina)/a)+Gy((sina)/a’)+Gs((sina)/a’)+G,((cosa)/a®)+Gs((cosa)/a’) in cazul orbitalului 2py.
Pentru orbitalul 2p, forma e acelasi, difera numai coeficientii. Pen&itcentuarea efectului de
interferenta am reprezentat raportul sectiuniiagfec a moleculei de azot si a doi atomi de azot in
functie de viteza electonului ejectat.
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Si in cazul calculelor numerice am folosit aproxiiaa
semiclasica. Starea initiala a moleculei de hidnoge
este descrisa de orbitali moleculari de tip Heitlkondon cu distanta internucleara fixa. Starealdéina
este produsul dintre functia de unda Coulombiaekeetronului emis si functia de unda in stareateega
a ionului rezidual. Calculele sunt de ordinul intaerturbatia fiind interactiunea coulombiana dntr
proiectil si electron.

Pentru compararea rezultatelor obtinute numericale experimentale am folosit ca proiectili*&r
[2], Kr®** [1] si H" [3]. Am studiat sectiunea eficace diferentialgpentru diferite unghiuri de emisie a
electronului. In figura am prezentat rezultatelemeuce pe langa cele experimentale [1] pentru
proiectilul Kr*** de energia 60 MeV/u si pentru unghiul de emisiestronului de 30 Rezultatele
noastre sunt reprezentate cu linie continua ia eeperimentale cu punctele negre.

In figura 2a este prezentata sectiunea eficaceedifi@la in functie de energia electronului emis. S
poate vedea ca rezultatele numerice sunt in bunaocdanta cu cele experimentale, mai ales la
valorile de energie mai mici de 100 eV, iar pentalori mai mari rezultatele noastre supraestimeaza
cele experimentale.
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In figura 2b este prezentata raportul sectiunicafe diferentiale pentru molecula de hidrogen si do
atomi de hidrogen in functie de viteza electronwdunis. Pentru a elimina caracterul crescator al
raportului cu cresterea vitezei, am ajustatireapta pe rezultatele noastre. Si in cazul bdbtou
numerice observam oscilatii, dar perioada si fafexalde cele experimentale. Aceasta diferentagpoat
fi cauzata de faptul unda coulombiana unicentrivpaeste o buna descriere pentru starea finala a
electronului emis.

2. Descrierea ionizarii atomilor prin impulsuri laser foarte scurte

In ultimii ani au fost obtinute pulsuri laser curdta mai mica decat 10 fs si cu intensitatea maema
decat 18° W/cn? , datorita dezvoltarii rapide a technologiei dedprcere a pulsurilor de laseri. Din
cauza acestei intensitati mari si a duratei sctetemene noi ca multophoton ionization, above
threshold ionization, high harmonics generatiomjzare prin tunelare si ionizare peste barierarove
the barrier ionization) apar in timpul interactagestor pulsuri cu sisteme atomice. Aceste fenomene
noi pot avea un rol crucial in aplicatii foarte iorante cum ar fi fuziunea nucleara, controlul tidac
chimice etc. Langa aceste aplicatii cu ajutorulstme fenomene noi a devenit posibila studierea
proceselor atomice si reactiilor moleculare cu h&#z® de attosecunda folosind experimente de tip
pump-probe [7].

Intelegerea detaliata a acestor fenomene si irEn@a corecta a rezultatelor experimentale necesit
modele teoretice adecvate care pot fi aplicate psotru diferite sisteme. Pentru atingerea acestuyp
este nevoie rezolvarea ecuatiei Schrodinger depémdie timp pentru un sistem atomic in camp
electromagnetic extern, care in prezent nu are lagtigoanalitica cunoscuta. Solutiile cunoscute in
prezent pot fi incadrate in doua categorii: solatimerice si solutii approximative. Solutiile numcer
implica calcule numerice extensive pentru sisteorapiexe si la intensitati mari. Convergenta acestor
calcule este greu de atins [8]. Solutiile aproxireimplica calcule numerice mult mai simple sitsun
mai usor de aplicat, dar ele pot fi folosite pentlescrierea fenomenului ales numai in conditii
prestabilite de aproximatia folosita.

lonizarea sistemelor atomice si moleculare in camlaser cu intensitate mica poate fi descrisa cu o
precizie ridicata in cadrul teoriei perturbatiildependente de timp. La aceste intensitati ionizasta
dominata de procese care implica transferul unogwsi foton. La intensitati mai mari, in timpul
ionizarii apar procese nelineare si procese capicgentransferul a mai multor fotoni. Aceste fenaorae
nu pot fi descrise in cadrul teoriei perturbatiidependente de timp si descrierea corecta necesita
modele care se bazeaza pe aproximatia campuriterrpce (SFA — strong field approxiation) [9] sau
modele bazate pe teoria Floquet [10]. La interisgiamai mari potentialul Coulomb este influentat
considerabil de campul electromagnetic extern fdcaosibila aparitia proceselor de ionizare prin
tunnelare (tunneling ionization), ionizarea pesaeidya (over the barrier ionization). Aceste tipde
ionizari teoretic se pot studia cu ajutorul modealMolkov [11], care se bazeaza pe aproximatiadaus
si pe utilizarea functiilor de unda Volkov. FunlgilMolkov sunt solutii a ecuatiei Schrodinger pantr
particula incarcata in camp electromagnetic ext®todelul Volkov poate fi aplicata cu succes pentru
descrierea ionizarii in campuri extrem de intenda; are limitari importante datorita faptului ca
neglijeaza total interactia Coulombiana in timpohizarii si dupa aceasta. Acest model a fost
inbunatatit prin introducerea functiilor de undaummb — Volkov (CV) in locul functiilor de unda
\Volkov [11]. Prin acest inbunatatire interactiun@aulomb a fost luata in considerare dupa ionizare i
starea finala a electronului. Si modelul CV areitlim importante datorita faptului ca utilizeaza
aproximatia brusca care limiteaza durata pulsalset la dublul perioadei orbitale a electronuldivac

Intentia noastra a fost construirea unui model r@igarecizie este comparabila sau mai buna decat
precizia modelului CV, dar care nu are aceastatdm@ipentru durata pulsurilor. Modelul nostru se
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bazeaza pe solutia aproximativa a ecuatiei Schgedinlependenta de timp considerand un singur
electron activ iar influenta sistemului ramas egferezentat de un potential Coulombian. In cadrul
modelului functia de unda dependenta de timp egidreata folosind ca baza functiile de unda Volkov

asa cum urmeaza

Wpp(t) = /:fﬂ-[ﬁ.#jnqu.-(f-.r].

Folosind ecuatia Schrodinger si performand caleulalitice simple, a fost obtinuta ecuatia integro-
diferentiala pentru coeficientii de expansiune
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Ecuatia obtinuta a fost rezolvata iterativ. In prirpas interactia Coulombiana (reprezentata iraggu
de mai sus cu Y{]) a fost neglijata bazandu-se pe faptul ca in kazensitatilor mari interactia
electronului cu campul extern este dominanta. éstcaz solutia obtinuta
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este identica cu cea data de modelul Volkov, deaselutia de ordinul zero in continuare va fi niami
solutia Volkov. Prin utilizarea aproximatiei de ordl zero (modelul Volkov) obtinem rezultate prexis
numai in cazul pulsurilor foarte intense.

In aproximatia de ordinul intai (al doilea pas df#r) ecuatia pentru coeficientii de expansiun®st f
rezolvata prin substituirea a solutiei Volkov inrjea dreapta a ecuatiei.
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Aproximatia de ordinul intai este echivalenta clusa ecuatiei Schrodinger in cazul in care intéeac
Coulombiana este considerata ca o perturbatie sblgma este tratata cu ajutatorul teoriei
perturbatiilor dependente de timp.
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Fig. 3. Densitate de probabilitate de ionizare pentru Us [aser de durata de 3 a.u. cu intensitate da.1Stanga —
modelul Volkov, Dreapta — modelul de ordinul intai

Modelul de ordinul intai si modelul Volkov au foaplicate pentru descriere ionizarii atomului in
campuri laser. Densitatile de probabilitate dezare au fost calculate pentru pulsuri cu duratd,de

si 10 unitati atomice si la intensitati de 1 sidrfitati atomice pentru fiecare durata de puls. brem
densitatile de probabilitate date de modelul Vollsbnde modelul de ordinul intai sunt asemanatoare,
dar dupa o analiza mai detaliata diferente
importante au fost identificate. Pentru fiecare
puls maximul densitatii de probabilitate dat
de modelul de ordin intai este deplasat in
directia energiilor mai mici fata de maximul
dat de modelul Volkov (vezi Fig. 3.). Aceasta
deplasare apare datorita atractiei
Coulombiene intre electronul activ si ionul
ramas care nu este luat in considerare in
modelul Volkov.
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Analizand  distributia  unghiulara a

electronilor emisi cu o energie fixa, influenta
interactiei Coulombiene asupra procesului de
ionizare poate fi studiata. La energie mica o
diferenta importanta este observata intre
distributia de ordinul intai (fig. 4a) si

distributia Volkov, care la energii mai mari se
micsoreaza (fig. 4b) si dispare (fig. 4c).
Aceasta observatie arata ca interactia
Coulombiana are o influenta mai mare
asupra electronilor emisi cu o energie mica.
Fig. 4. Distributia unghiulara a electronilor emisi la egier Pe fig. 4 este prezentata si distributia
fixate [ (@) — 0.02 a.u;; (b) — 0.125 a.u; (c) 5 &u. | si obtinuta prin calculele classice folosind

dist.ributia} unghiulara neta_pfantru un puls derlgisaed.uraFa 5 a.u. modelul CTMC (Classical Trajectory Monte
cu intensitatea de 1 a.u.. Linia solida — app. rdénal intai, Linie

punctata — Volkov, patrate - CTMC 5




Carlo) care la intensitati discutate produce retelprecise, identice cu rezolvarea numerica atiecua
Schrodinger. Intre distributia CTMC si cele de addiintai la energii mici se observa o diferenta
semnificativa, care dispare la energi mai marigdadica ca ionizarea electronilor emisi cu energie
mica este de natura cuantica si ionizarea elettro@misi cu energii mari este de natura class\iai.

o diferenta nu poate fi observata dintre cele (wedinul intai, Volkov, CTMC) distributii unghiular
nete (integrate dupa energii de emisie) prezematdig.4d, care indica ca ionizarea in conditiile
studiate este un proces cu caracter clasic sskgienfluentat de interactia Coulomb.

Spectrul de fotoionizare a fost obtinut din deriedade probabilitate prin integrare dupa directi d
emisie. Pe fig. 5. este prezentat spectrul dedatpare a atomului de hidrogen pentru un puls derla
cu durata de 3 a.u. si intensitatea de 10 a.u.t@®pe@rezentate au fost obtinute utilizand dierit
modele: modelul de ordinul intai, modelul Volkov,odelul CTMC, modelul CV [11], rezolvarea
numerica a ecuatiei Schrodinger (TDSE) [11]. Corapdrrezultatele TDSE si CTMC se observa o
buna concordanta intre ele, fapt care confirmaiptatea modelului CTMC. Comparand spectrele
obtinute din modelul de ordinul intai, cu cele ddeemodelul CV si de modelul Volkov, se observa ca
spectrul modelului de ordinul intai este cel marogpat de spectrul TDSE, in consecinta in aceste
conditii modelul de ordinul intai este superiorafae modelele CV si Volkov.

Comparind spectrul Volkov cu spectrul de

0,06 ' - , . . - ordinul intai, mare diferenta intre ele se
1 observa numai in domeniul energiilor mici,

care sugereaza ca in timpul ionizarii interactia
Coulombiana are influenta mai puternica
asupra electronilor emisi cu energie mai mica.
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Modelul construit va fi inbunatatit prin
folosirea functiile de unda Coulombiene pentru
starea finala in locul undelor plane folosite
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Fig. 3. Spectrul electronilor emisi pentru un puls de laerurata e gaze nobile.
de 3 a.u. cu intensitate de 10 a.u. Linia solid@p- de ordinul intai,

Linia dotata — Volkov, Linia intrerupta — TDSE [11ihia mixta —

CV [11], patrate — CTMC.

3. Modelarea experimentelor cinematic
complete pentru atomul de heliu

In aceast prima etapi am elaborat un model pentru descrierea tedaretiexperimentelor cinematic
complete. Aceasta se bazg&ge metoda semiclagicde ordinul intai, numitmetoda parametrului de
impact. In prisma rezultatelor pbute, a fost concepiitsi o investigaie legati de mecanismele
interesante.

Cu acest model, folosindgbé considergi empirice, am construit imaginea teoraticidimensional a
structurii de emisie a electronului ionizat pentrenergie a electronului ionizat de £6.5 eV iar un
transfer de impuls de g=0.75 a.u. (Figura 6). Peopldin dreapta al figurii reprezém seciunile
eficace total difereiale din planul de imgstiere si cel perpendicular Tn compai® cu rezultatele
experimentelgi teoretice calculate cu modelul CDW [12].
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Fig. 6. Imaginea teoretictridimensional a structurii de emisie a electronului ionizat (paindin stanga}i segiunile
eficace total diferegale din planul de Tmgstiere si cel perpendicular (panoul din dreapta) pentrunergie a electronului
ionizat de E= 6.5 eV iar un transfer de impuls de g=0.75 a.u.

Ca concluzie putemignenionam ci din acest model semiempiric reziNalori bune ale seicinilor
eficace total difergmle pentru transfer de impulsuri mici. Structugkracteristice din planul
perpendicular sunt reproduse, discrepan experimente fiind numai in magnitudineatiselor
eficace. Se presupune, cealalli parte a acestor valori poate fi explicat numainoluderea in calcule
a incertitudinilor experimentale. Modelul nostrurgelasic include imgistierea proiectilului pe nucleu
si de aceea putem concludestacesta poate fi un factor important irtinbrea structurilor
experimentale in planul perpendicular.
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