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1.2.2 Modele teoretice . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 11
1.2.2.1 Teoria perturbaţiilor . . . . . . . . . . . . 12
1.2.2.2 Modele “Essential states” . . . . . . . . . 12
1.2.2.3 Modele Floquet . . . . . . . . . . . . . . 13
1.2.2.4 Modele Keldysh, Reiss and Failsal (KRF) 15
1.2.2.5 Modele Ammosov, Delano and Krainov(ADK) 18
1.2.2.6 Modele Coulomb-Volkov . . . . . . . . . 19
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Introducere

Laboratoarele produc ı̂n mod curent pulsuri laser cu intensităţile de or-
dinul de 1015 W/cm2 şi cu durate de ordinul de 10 fs [1–3]. În ultimii ani,
activităţile de cercetare s-au orientat către investigaţii ale interacţiunilor
ı̂ntre astfel de pulsuri scurte şi puternice cu materia. În timpul interacţiunii
atomilor si moleculelor cu astfel de câmpuri laser apar procese noi şi doar
parţial ı̂nţelese. Într-o imagine foarte simplificată, interacţiunea ı̂ntre
atomi şi pulsuri laser intense şi ultrascurte poate fi ı̂nţeleasă cu aju-
torul modelului de trei paşi numit ı̂n literatură ca “simple man’s three
step model” [4]. În primul pas atomul este ionizat prin ionizare cu mai
mulţi fotoni (multiphoton ionization (MPI)), ionizare prin tunelare (tun-
neling ionization (TI)), sau prin ionizare peste barieră (over-the-barrier
ionization (OBI)). Mecanismul dominant de ionizare depinde de parametrii
pulsului laser. In al doilea pas pachetul de undă a electronilor liberi se
deplasează sub influenţa câmpului laser, ı̂n timp ce, ı̂n al treilea pas pa-
chetul de undă se poate rêıntoarce ı̂n vecinătatea ionului părinte, unde
interacţionează cu ionul. În acest pas, pachetul de undă a electronilor
liberi poate excita sau ioniza ionul părinte, sau poate fi reabsorbit, urmat
de emisia a unui foton energetic (high harmonics generation (HHG)).

Subiectul tezei de doctorat este studiul teoretic al procesului de ionizare
directă, care este primul pas a modelului de trei paşi. Propagarea pa-
chetului de undă al electronilor şi eventuala coliziune a pachetului de
undă cu ionul părinte nu este subiectul acestei lucrări. Toate modele
teoretice ce investighează procesele de ionizare sunt bazate pe soluţia
ecuaţiei Schrödinger dependente de timp (time dependent Schrödinger
equation (TDSE)). Deoarece TDSE nu are soluţie analitică nici pen-
tru cel mai simplu sistem (atomul hidrogen ı̂n câmp electromagnetic ex-
tern) există două posibilităţi pentru rezolvarea TDSE. Prima posibilitate
este rezolvarea numerică, directă TDSE folosind diferite metode numerice.
Aceste metode numerice sunt “exacte” si produc rezultate precise, dar ele
necesită calcule numerice extensive cu un cost computaţional (memorie
şi timp de procesor) ridicat. A doua posibilitate este rezolvarea TDSE
folosind aproximări, care au avantajul că necesită mai puţine computaţii
dar produc rezultate mai puţin exacte.
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Capitolul 1. Introducere

In prima parte a tezei de doctorat am prezentat un model aproxima-
tiv, care poate fi considerat ca o alternativă viabilă a modelelor Coulomb-
Volkov (CV). Modelul nostru teoretic se bazează pe soluţia iterativă de
ordinul ı̂ntâi a TDSE in spaţiul impulsurilor. Acest model este asemănător
cu modelul strong-field approximation (SFA) [5]. Cea mai importantă
diferenţă dintre acestea este, că calculele noastre sunt efectuate ı̂n spaţiul
impulsurilor. Prin urmare, pentru a distinge modelul nostru de SFA
tradiţional, noi numim abordarea noastră momentum-space strong-field
approximation (MSSFA). Avantajul modelului MSSFA constă ı̂n simplic-
itatea lui şi ı̂n faptul că ı̂n procesul de ionizare stările legate sunt implicit
incluse. Deficienţa principală a modelului este că se consideră potenţialul
Coulombian ı̂ntre electronul activ şi nucleu ca o perturbaţie de ordinul
ı̂ntâi, ceea ce limitează aplicabilitatea modelului la intensităţi mici ale
pulsului laser. Bazele teoretice ale modelului sunt prezentate ı̂n capitolul
2, ı̂n timp ce ı̂n capitolul 3, viabilitatea modelului este testată prin apli-
carea lui de a studia ionizarea sistemelor hidrogenoide prin pulsuri laser
intense şi ultrascurte.

În a doua parte a tezei un model numeric este prezentat pentru re-
zolvarea TDSE. În acest model funcţiile de unde dependente de timp
sunt date ca combinaţii lineare ale funcţiilor de undă Volkov. Bazată pe
TDSE, a fost stabilită o ecuaţie integro-diferenţială pentru coeficienţi de
expansiune. Aceşti coeficienţi de expansiune au fost discretizate pe o grilă
numerică de tip ‘finite element discrete variable representation’(FEDVR)
şi au fost propagate ı̂n timp folosind metoda Kutta-Merson. Avantajul
modelului prezentat este că coeficienţii de expansiune sunt cuplate nu-
mai prin interacţia Coulombiană. Însă această simplificare vine cu preţul
pierderii simplicităţii cuplărilor, care complică calculele numerice. Cel
mai mare avantaj al modelului iese ı̂n evidenţă când este aplicat pentru a
studia ionizarea moleculelor, unde potenţialul Coulombian este multicen-
tral. Aceste potenţiale multicentrale au mai multe singularităţii (câte una
pentru fiecare centru) şi tratarea acestor singularităţii ı̂n spaţiul coordo-
natelor este grea pentru că ele nu sunt localizate ı̂n centrul sistemului de
coordonate. În modelul nostru numeric aceste singularităţii pot fi elimi-
nate foarte uşor pentru că ele sunt implicit reduse la numai o singularitate.
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TDSE ı̂n spaţiul impulsurilor

În acest capitol este analizată TDSE dată pentru un sistem atomic
aflat ı̂n câmpul electromagnetic extern, şi sunt prezentate soluţiile itera-
tive de ordinul zero şi ı̂ntâi.

Consideraţii generale

Este investigată evoluţia unui sistem atomic ı̂n prezenţa unui puls laser
intens şi ultrascurt . Sistemul atomic studiat este format dintr-un elec-
tron activ care se mişcă ı̂ntr-un potenţial Coulombian, V (~r), care descrie
interacţiunea ı̂ntre electronul activ şi restul sistemului atomic. În liter-
atura de specialitate există două metode alternative [5] pentru descrierea
teoretică a pulsurilor laser. Prima specifică câmpul electric, ı̂n timp ce
al doilea specifică potenţialul vectorial al câmpului electromagnetic. In
calculele noastre pulsul laser linear polarizat este definit prin câmpul lui
electric:

~E(t) =
{
ε̂E0 sin

[
ω(t− τ

2 )− π
2

]
sin2

(
πt
τ

)
dacă t ∈ [0, τ ]

0 altundeva , (1)

unde ε̂ este vectorul de polarizare, ω este frecvenţa undei purtătoare, τ
este durata pulsului, şi E0 este amplitudinea câmpului electric. Forma
unui puls laser, tipic in calculele noastre, este prezentată ı̂n figura 1.

Hamiltonianul sistemului atomic studiat poate fi exprimat ca

Ĥ =
p̂2

2
+ ~r · ~E(t) + V (~r), (2)

unde ~r · ~E(t) este potenţialul de interacţiune ı̂ntre electronul activ şi pulsul
laser exprimat in etalonul de lungime.

Folosind expresia (2) pentru Hamiltonian, TDSE care descrie evoluţia
ı̂n timp a electronului activ poate fi scrisă ca

i
∂

∂t
Ψ(~r, t) =

[
p̂2

2
+ ~r · ~E(t) + V (~r)

]
Ψ(~r, t), (3)
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Capitolul 2. TDSE ı̂n spaţiul impulsurilor
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Figura 1: Forma pulsurilor in funcţie de timp (a) şi ı̂n funţie de frecvenţă (b).
Parametrii pulsului sunt: ω = 0.05 u.a., E0 = 1 u.a., şi τ = 5 u.a.

unde Ψ(~r, t) este funcţia de undă dependentă de timp. În abordarea
noastră această funcţia de undă este căutată sub forma

Ψ(~r, t) =
∫
d~kc(~k, t)ΨV (~k,~r, t), (4)

unde ΨV (~k,~r, t) sunt funcţii de undă Volkov. Substituind funcţia de
undă dată de ecuaţia (4) ı̂n TDSE exprimată de ecuaţia (3), obţinem
următoarea ecuaţie integro-diferenţială pentru coeficienţii de expansiune
c(~k, t):

∂

∂t
c(~k, t) = − i

(2π)3
e

i
2 [k2t+2~k·~F (t)]

∫
d~pc(~p, t)e−

i
2 [p2t+2~p·~F (t)]I(~p−~k), (5)

unde
I(~s) =

∫
d~r V (~r)ei~s·~r (6)

este transformata Fourier a potenţialului Coulombian.
Indiferent de metoda folosită pentru rezolvarea ecuaţiei (5), condiţia

iniţială este necesară

c(~k, t = 0) ≡ c(0)(~k) =
1

(2π)3
〈
ei
~k·~r | ψi(~r)

〉
, (7)

unde ψi(~r) este funcţia de undă ce descrie starea iniţială.
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Capitolul 2. TDSE ı̂n spaţiul impulsurilor

Soluţia Volkov

Ecuaţia (5) poate fi rezolvată cel mai simplu prin neglijarea completă a
potenţialului Coulombian (V (~r) = 0), care poate fi considerată ca soluţia
iterativă de ordinul zero a ecuaţiei (5):

c(~k, t) = c(~k, t = 0) ≡ c(0)(~k). (8)

Această soluţie este cunoscută ı̂n literatura de specialitate ca modelul
Volkov sau sudden SFA [6].

Soluţia MSSFA

În mai multe situaţii modelul Volkov (vezi ecuaţia (8)) nu produce
rezultate suficient de precise şi sunt necesare aproximaţii de ordin superior.
Aproximaţia iterativă de ordinul ı̂ntâi a ecuaţiei (5) poate fi dată ca

∂

∂t
c(1)(~k, t) = − i

(2π)3
e

i
2 [k2t+2~k·~F (t)]

∫
d~pc(0)(~p)e−

i
2 [p2t+2~p·~F (t)]I(~p− ~k).

(9)
Avantajul acestei aproximaţii este că elimină cuplarea directă a coeficienţilor
de expansiune c(~k, t), ceea ce face rezolvarea ecuaţiei (5) mult mai uşoară
şi rapidă. Aproximaţia noastră este similară cu aproximaţia SFA folosită
de Milošević et al [5]. Prin urmare, pentru a distinge modelul nostru de
SFA tradiţional, noi numim abordarea noastră momentum-space strong-
field approximation (MSSFA).

Densitatea de probabilitate a ionizări

Folosind unde plane pentru descrierea electronilor liberi cu impuls ~k,
densitatea de probabilitate a ionizării poate fi calculată ca

dP

d~k
= (2π)3

∣∣∣c(~k − ~A(τ), τ
)∣∣∣2 . (10)

Funcţiile de undă plane nu sunt ortogonale cu funcţiile de undă ale stărilor
legate, de aceea densitatea de probabilitate a ionizării calculată bazându-
se pe ecuaţia (10) este contaminată cu contribuţia acestor stări legate.
Rezultatele pot fi ı̂mbunătăţite prin eliminarea stărilor legate din funcţia
de undă dependentă de timp Ψ(~r, t) prin algoritmul Gram–Schmidt.
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Aplicaţii ale modelului MSSFA

În prima parte a capitolului precizia modelului MSSFA este verifi-
cată prin aplicarea lui pentru a studia ionizarea atomului de hidrogen
prin pulsuri laser ultrascurte. În a doua parte a capitolului modelele
MSSFA şi VOLKOV sunt extinse ı̂n scopul studierii a ionizării sistemelor
hidrogenoide. A fost observată o lege de scalare valabilă pentru densitatea
de probabilitate a ionizării.

Ionizarea atomului de hidrogen

Modelele MSSFA şi VOLKOV au fost folosite pentru a studia ionizarea
atomului de hidrogen prin mecanismul de ionizare peste barieră [7]. Proce-
sul de ionizare ı̂n acest regim poate fi considerat ca un proces clasic şi poate
fi descris cu ajutorul modelelor clasice cum ar fi modelul classical trajec-
tory Monte Carlo method (CTMC). Unde rezultate “exacte” publicate [8]
nu sunt disponibile, rezultate CTMC vor fi folosite ca referinţă. Lângă
testarea preciziei modelului MSSFA am mai studiat efectul potenţialului
Coulombian asupra procesului de ionizare prin analizare densităţilor de
probabilitate a ionizării.

Rezultate

Calculele au fost efectuate folosind pulsuri laser cu durată τ de 3 u.a.,
5 u.a., 10 u.a. la două intensităţi (E0 = 1 u.a., şi E0 = 10 u.a.). Frecvenţa
undei purtătoare este fixată la valoarea de ω = 0.05 u.a. Aceste valori
ale parametrilor pulsurilor limitează valoarea parametrului Keldysh sub
0.05, care sunt valori tipice pentru ionizarea peste barieră.

Au fost calculate densităţi de probabilitate de ionizare dublu diferenţiale
folosind modelele Volkov model (VOLKOV), MSSFA, şi CTMC [7] şi ele
sunt prezentate pe figura 2 in funcţie de impulsul şi unghiul de emisie
a electronilor emişi. La o primă vedere se poate observa, că pe scară
largă toate cele trei modele prezic aceeaşi densităţi de probabilitate. În
fiecare abordare electronii sunt expulzaţi cu probabilitate maximă de de-a
lungul vectorului de polarizare ε̂ cu energia ~A(τ)2/2, care este dobândită
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Capitolul 3. Aplicaţii ale modelului MSSFA

VOLKOV MSSFA CTMC

Figura 2: Densitatea de probabilitate a ionizării in funcţie de impulsul şi unghiul de
emisie a electronilor emişi. Parametrii pulsului laser sunt fixate: ω = 0.05 u.a., τ = 5
u.a. şi E0 = 1 u.a.

a) b)

Figura 3: Densitatea de probabilitate a ionizării ı̂n funcţie de energia electronilor
emişi. Linie continuă: MSSFA. Linie punctată: VOLKOV. Pătrate: CTMC. Linie
ı̂ntreruptă: TDSE [6]. Linie mixtă: CV [6].

prin transferul de impuls ~A(τ) de la câmpul laser. După o analiză detal-
iată diferenţe importante poate fi observate. În cazul modelelor MSSFA şi
CTMC maximele densităţilor de probabilitate sunt deplasate către energii
mai mici. Această deplasare este cauzată de atracţia Coulombiană ı̂ntre
electronul activ şi restul sistemului, care este neglijată ı̂n cazul modelului
VOLKOV.

Spectrele de ionizare sunt calculate din densităţile de probabilitate ale
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Capitolul 3. Aplicaţii ale modelului MSSFA

ionizării dublu diferenţiale prin integrarea după unghiul de emisie. În
figura 3 aceste densităţi de probabilitate integrate dP/dE sunt prezentate
ı̂n cazul modelelor MSSFA, VOLKOV şi CTMC, ı̂mpreună cu rezultatele
obţinute de Duchateau et. al. [6] folosind modelele TDSE şi CV. Precizia
rezultatelor MSSFA şi CV este măsurată prin compararea lor cu rezultate
TDSE, care sunt considerate cele mai precise.

Un acord foarte bun a fost găsit ı̂ntre rezultatele MSSFA şi TDSE
la intensităţi mari ale pulsului laser (vezi figura 3 (a)), unde impulsul
transferat de pulsul laser către electronul activ a fost mare, ı̂n timp ce,
la intensităţi mai mici, acordul ı̂ntre rezultatele MSSFA şi TDSE a fost
acceptabilă (vezi figura 3 (b)), comparabilă cu acordul ı̂ntre rezultate CV
şi TDSE. În cadrul tezei a fost dovedit că modelul MSSFA produce rezul-
tate mai precise decât modelul CV, cu excepţia cazului ı̂n care transferul
de impuls este mic. Principala deficienţă a modelului MSSFA este că
foloseşte unde plane pentru descrierea electronilor liberi, care sunt impre-
cise pentru electroni cu energie mică.

Disocierea pozitroniului

Dezvoltarea recentă a fizicii pozitroniului [9, 10] a făcut posibilă in-
vestigarea experimentală a interacţiunii dintre pozitroniu şi pulsuri laser
scurte [9]. Disocierea pozitroniului a fost studiată de mai multe grupuri
[11,12], dar aceste studii au focusat pe ionizare prin mai mulţi fotoni [12].
Investigarea spectrelor de ionizare ı̂n regimul de ionizare peste barieră
este un subiect de interes, deoarece ı̂n acest regim mecanismul de ionizare
este complet diferit faţă de regimul cu mai mulţi fotoni. Noi am studiat
teoretic disocierea pozitroniului folosind modelele VOLKOV, MSSFA, şi
CTMC [13]. În cadrul modelului VOLKOV densitatea de probabilitate a
ionizării poate fi obţinută analitic

dP

d~k
= (2π)3

( q
π

)5 1[
q2 +

(
~k + ~A(τ)

)2
]4 , (11)

unde q = µZeff cu µ fiind masa redusă a pozitroniului şi Zeff fiind
sarcina efectivă a nucleului. Folosind relaţia (11), două legi de scalare
pentru densitatea de probabilitate pot fi obţinute:

• Electronii sunt emişi cu probabilitatea maximă având impulsul ~k =
~A(τ).
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Capitolul 3. Aplicaţii ale modelului MSSFA

Figura 4: Densitatea de probabilitate a ionizării in funcţie de impulsul electronilor
emişi. Linie continuă: MSSFA. Linie ı̂ntreruptă: VOLKOV. Pătrate: CTMC

• Lăţimea distribuţiei a fotoelectronilor este direct proporţională cu
µ şi Zeff .

Valabilitatea acestor legi de scalare a fost verificată folosind densităţi
de probabilitate calculate cu ajutorul modelelor MSSFA şi CTMC. Pe
figura 4 poate fi observată că prima lege de scalare nu mai este valabilă
ı̂n cazul modelelor MSSFA şi CTMC pentru că poziţia maximului prob-
abilităţii de ionizare este influenţată şi de potenţialul Coulombian, care
a fost neglijată ı̂n cazul modelului VOLKOV. În tabelul 3.1 este trecută
lăţimea distribuţiei fotoelectronilor obţinute ı̂n cadrul modelelor MSSFA,
VOLKOV, şi CTMC şi se poate observa că a doua lege de scalare este
valabilă şi ı̂n cazul modelelor MSSFA şi CTMC.

Tabela 3.1: Lăţimea distribuţiei fotoelectronilor obţinute ı̂n cadrul mod-
elelor MSSFA, VOLKOV, şi CTMC

MSSFA Volkov CTMC
H H/2 Ps H H/2 Ps H H/2 Ps

τ = 3 1.164 0.582 0.632 0.998 0.449 0.507 1.039 0.519 0.515
τ = 5 1.230 0.615 0.668 1.011 0.505 0.508 1.038 0.519 0.506
τ = 10 1.229 0.614 0.692 1.017 0.508 0.509 1.090 0.545 0.512
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Soluţia numerică a TDSE

În prima parte a capitolului sunt prezentate metodele numerice, care
au fost folosite la rezolvare TDSE. Aici este introdusă grila numerică
FEDVR pe care coeficienţii de expansiune c(~k, t) au fost discretizate. Pe
lângă grilă este prezentată şi metoda care a fost folosită la propagarea
coeficienţilor de expansiune ı̂n timp. În a doua parte a capitolului este
analizată eficienţa programului paralelizat şi convergenţa sa.

Grilă numerică

Una din cea mai importantă parte a unei abordări numerice “exacte”
este grila numerică pe care TDSE este discretizată. In modelul nostru o
grilă numerică ‘finite element discrete variable representation’ (FEDVR)
este folosită. Abordarea FEDVR este bazată pe metoda elementelor finite
(FE), care implică divizarea spaţiul configuraţiilor ı̂n elemente finite. În
fiecare element finit funcţia de undă (̂ın cazul nostru coeficienţii de ex-
pansiune) este reprezentată folosind o bază locală ‘discrete variable repre-
sentation’ (DVR) (vezi figura 5). În acest mod flexibilitatea metodei FE
este combinată cu precizia metodei DVR. Pentru a asigura continuitatea
funcţiei de undă, punctele limitrofe ale subgrilelor vecine trebuie să se
suprapună.

xmin xmax

x(0) x(1) x(2) x(i+1)x(i)

x

i     �nite elementth

local grid 

(N+1)

x(i+1)x(i)

x(i)

1 x(i)

2 x(i)

j x(i)

j+1 x(i)

M

Figura 5: Grilă numerică FEDVR.
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Capitolul 4. Soluţia numerică a TDSE

Figura 6: Timpul de rulare a programului pentru diferite grile numerice ı̂n funcţie
de numărul procesoarelor folosite. Măsurătorile au fost făcute pe (a) un server cu
16 procesoare şi pe (b) un cluster computaţional cu 88 procesoare, unde serverele
individuale sunt conectate cu fibră optică (cu plăci de reţea Myrinet).

Propagare ı̂n timp

Alt element important al soluţiei “exacte” numerice este propagarea
ı̂n timp a funcţiei de undă pe grila numerică aleasă. În calculele noastre
coeficienţii de expansiune sunt propagate ı̂n timp folosind metoda Kutta-
Merson. În fiecare pas de timp eroarea relativă estimată este calculată ı̂n
fiecare punct al grilei numerice şi maximul acestor erori (εm) este consid-
erată ca eroarea globală a pasului de timp. Lungimea fiecărui pas de timp
a fost aleasă ı̂n aşa fel, ı̂ncât eroarea estimată (εm) să fie mai mică decât
toleranţa de eroare (εtol) fixată prealabil.

Paralelizarea programului numeric

În timpul rezolvării numerice a ecuaţiei (5), ı̂n fiecare pas cel mai mult
timp de procesor este necesar pentru evaluarea integralului care cuplează
coeficienţii de expansiune. În fiecare punct al grilei numerice o integrală
trebuie calculată. Aceste integrale pot fi calculate independent una de
cealaltă, care oferă posibilitatea paralelizării. În practică aceste integrale
sunt calculate ı̂n paralel pe diferite nuclee de procesor, după ce valorile
obţinute sunt ı̂mpărţite ı̂ntre nuclee. Comunicarea ı̂ntre procesoare a fost
realizată folosind OpenMPI, care este o implementare a standardului MPI-
2. Eficienţa programului paralelizat a fost testată folosind până la 62
nuclee de procesor (vezi figura 6).
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Capitolul 4. Soluţia numerică a TDSE

Convergenţa rezultatelor TDSE

Fiabilitatea unei metode numerice este asigurată ı̂n cazul ı̂n care rezul-
tatele obţinute sunt convergente, adică nu se schimbă prin modificarea
parametrilor numerici. Cel mai important rezultat dintr-o soluţie nu-
merică a TDSE este funcţia de undă dependentă de timp, care mai târziu
este folosit pentru a calcula observabile fizice. Dacă convergenţa funcţiei
de undă este asigurată, ı̂n cazul nostru a coeficienţilor de expansiune,
atunci convergenţa cantităţilor fizice calculate este asigurată ı̂n mod au-
tomat. Precizia şi convergenţa coeficienţilor de expansiune la sfârşitul
simulărilor este influenţată ı̂n principal de următorii trei parametri:

i) εtol - valoarea toleranţei de eroare folosită la propagarea ı̂n timp.

ii) kmax - dimensiunea a spaţiului de simulare.

iii) Nfun/dk - densitatea grilei numerice, undeNfun este numărul funcţiilor
de bază DVR şi dk este lărgimea elementelor finite.

Convergenţa rezultatelor numerice este, de asemenea influenţată şi de
parametrii pulsului laser. Un puls mai lung presupune mai mulţi paşi de
propagare ı̂n timp şi se pot acumula mai multe erori numerice. Un puls
mai intens presupune un transfer de impuls mai mare către electronul
activ, indicând un spaţiu de simulare mai mare ı̂ntr-o abordare numerică.
Deci, dacă convergenţa rezultatelor este verificată pentru cel mai lung
şi mai intens puls laser utilizat ı̂n calculele noastre, atunci convergenţa
pentru un puls mai scurt şi/sau mai puţin intens este asigurată ı̂n mod
automat.
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TDSE aplicată la sisteme
hidrogenice

În prima parte a capitolului modelul TDSE este testat prin studierea
excitării şi ionizării atomului de hidrogen, ı̂n timp ce ı̂n a doua parte a
capitolului ionizarea moleculei de apă este investigată ı̂n cadrul aproximaţiei
hidrogenice.

Ionizarea şi excitarea a atomului de hidrogen

În scopul testării abordării noastre numerice, am investigat comporta-
mentul atomului de hidrogen ı̂n timpul interacţiunii sale cu pulsuri laser
scurte [14]. În modelul noastru TDSE, funcţia de undă dependentă de
timp este discretizată pe o grilă numerică FEDVR, ı̂n timp ce aceasta
este propagată ı̂n timp folosind metoda Kutta–Merson. Studiind proba-
bilitatea de ocupare a orbitalilor atomici 2s şi 2p, am observat că tranziţia
1s → 2p are loc mult mai devreme decât tranziţia 1s → 2s. Acest lucru
poate fi explicat prin faptul, că pentru tranziţia 1s → 2s electronul tre-
buie să absoarbă doi fotoni, ı̂n timp ce pentru tranziţia 1s→ 2p electronul
trebuie să absoarbă numai un foton. Prin analizarea probabilităţilor de
ocupare a nivelelor atomice legate am constatat că ele joacă un rol im-
portant ı̂n procesul de ionizare, cea ce a mai fost confirmată şi de alte
lucrări [15].

A fost calculată densitatea de probabilitate a ionizării şi a fost identifi-
cat mecanismul de ionizare dominant. În cazul intensităţilor mari, mecan-
ismul dominant era ionizarea prin tunelare şi ionizarea peste barieră. Cu
toate acestea, şi ionizarea prin absorbirea unui singur foton a fost obser-
vată. Am comparat densităţi de probabilitate a ionizării calculate de noi
cu calcule “ exacte” [6], şi a fost găsită un acord bun. Unele discrepanţe
apar pentru electronii emişi cu energii mici, dar acestea pot fi corectate
prin utilizarea funcţiilor de undă Coulomb exacte pentru descrierea stării
finale.
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Capitolul 5. TDSE aplicată la sisteme hidrogenice

Ionizarea moleculei de apă

Având ı̂n vedere dezvoltarea recentă a tehnologiei, pulsuri laser ultra-
scurte sunt utilizate pe scară largă ı̂n cercetarea medicală [16] şi ı̂n aplicaţii
[17]. În cele mai multe dintre aceste aplicaţii pulsul laser interacţionează
cu ţesuturi biologice care conţin ca componentă principală apă. Prin ur-
mare, majoritatea proceselor induse de pulsuri laser ı̂n ţesuturile biologice
pot fi explicate ı̂n baza investigaţiei interacţiunii ı̂ntre molecula H2O şi
câmpul laser extern. A fost recent demonstrat experimental că, ı̂n regimul
pulsurilor ultrascurte (< 10 fs) disocierea moleculară este neglijabilă [18],
iar procesul dominant este de ionizare cu recoliziune. Mai mult, a fost ver-
ificat [18], că ı̂n acest regim procesul principal este de ionizarea simplă.
Lipsa investigaţiilor experimentale şi teoretice a ionizării apei ı̂n acest
regim ultrascurt solicită studii suplimentare.

În această lucrare ionizarea moleculei de apă prin pulsuri electrice
“half-cycle” este studiată [19]. Calculele au fost făcute ı̂n cadrul aproximaţiei
hidrogenice folosind modele clasice şi cuantice, considerând numai un sin-
gur electron activ. În cadrul aproximaţiei hidrogenice electronul 1b1 este
iniţializat pe un orbital hidrogenic 2pz. Sarcina efectivă a nucleului (Zeff )
este calculată folosind valoarea experimentală a potenţialului de ionizare
(Ei = 0.463 u.a.). Calculele au fost făcute pentru pulsuri cu durata τ de
1 u.a., 3 u.a., 5 u.a. la două intensităţi (E0 = 0.44 u.a., şi E0 = 1 u.a.).
Densitatea de probabilitate a ionizării este calculată bazată pe relaţia (10)
şi folosind coeficienţii de expansiune obţinuţi ı̂n cadrul modelelor TDSE
şi VOLKOV c(~k, t), ı̂mpreună cu coeficienţii de expansiune ortogonalizaţi
TDSE (modelul TDSE-O) şi Volkov (modelul VOLKOV-O). Densitatea
de probabilitate a ionizării in cadrul modelului CTMC este calculată
folosind traiectorii clasice simulate. Densităţile de probabilitate a ionizării
prezise de modele cuantice şi clasice sunt ı̂n concordanţă calitativă (vezi
figura 7). În fiecare abordare electronii sunt expulzaţi cu o probabilitate
maximă de-a lungul vectorului de polarizare cu impulsul ı̂n jurul ~A(τ),
care este impulsul transferat de pulsul electric către electronul activ. O
structură cu două vârfuri a densităţilor de probabilitate se poate observa
ı̂n cazul modelelor TDSE şi VOLKOV. Aceasta este amprenta structurii
funcţiei de undă a stării iniţiale. În cazul modelelor TDSE-O şi VOLKOV-
O o structură cu “creste” paralele se poate observa ı̂n densitatea de prob-
abilitate a ionizări, care au fost identificate ca vârfuri de ionizare cu un
singur foton. Ele apar datorită formei speciale a pulsului electric şi sunt
artefacte numerice. Spectrele de ionizare au fost obţinute integrând den-
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Capitolul 5. TDSE aplicată la sisteme hidrogenice

Figura 7: Densitatea de probabilitate a ionizăriI ı̂n planul yOz ı̂n funcţie de impulsul
şi unghiul de emisie (unghiul de emisie este măsurat faţă de vectorul de polarizare ε̂,
care coincide cu axa Oz) a electronilor emişi. Parametrii pulsului electric sunt E0 = 1
u.a. şi τ = 5 u.a.

sitatea de probabilitate a ionizării după unghiul de emisie a electronilor.

Figura 8: Densitate de probabilitate a
ionizării in funcţie de impulsul electronilor
emişi pentru un puls electric cu parametrii
E0 = 1 u.a. şi τ = 5 u.a.

Modelele TDSE and VOLKOV
furnizează calitativ aceleaşi rezul-
tate. În ambele cazuri, curba
dP/dk are două maxime ı̂n ju-
rul aceluiaşi impuls al electronului
emis. Pe lângă aceste similitudini,
există discrepanţe semnificative.
În cazul modelului VOLKOV am-
bele maxime au aceeaşi ı̂nălţime,
ı̂n timp ce ı̂n cazul modelului
TDSE al doilea maxim este con-
siderabil mai ı̂nalt faţă de prima.
Această diferenţă de ı̂nălţime a
maximelor pot fi observate, de
asemenea, şi ı̂n cazul modelului
CTMC şi poate fi explicat ca ur-

mare a interacţiunii Coulombiene ı̂ntre nucleu şi electronul activ, care este
absentă din modelul VOLKOV. Am observat un acord bun ı̂ntre rezul-
tatele TDSE şi CTMC (vezi figura 8) numai ı̂n cazul pulsurilor electrice
pentru care transferul de impuls către electronul activ a fost mare.
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Ionizarea moleculelor

În acest capitol a fost studiată ionizarea moleculei şi a ionului molecu-
lar de hidrogen prin impact cu fotoni şi particule ı̂ncărcate ı̂n cadrul mod-
elelor VOLKOV şi TDSE considerând un singur electron activ. Datorită
caracterului bicentric al acestor sisteme atomice efectele de interferenţă
apar ı̂n spectrul lor de ionizare. Într-o imagine simplificată cele două
nuclee pot fi considerate ca surse de electroni, şi electronii emişi de cele
două surse pot interfera producând oscilaţii ı̂n densitatea de probabili-
tate a ionizării. Aceste efecte de interferenţă au fost prezise ı̂n 1966 de
Cohen şi Fano [20]. Mult mai târziu, aceste effecte au fost observate

Figura 9: Densitatea de probabilitate a ionizării ı̂n funcţie de impulsul şi unghiul
de emisie a electronilor liberi calculate pentru ionizare moleculei H+

2 prin pulsuri laser
ultrascurte. Unghiul de emisie a electronilor şi orientarea axei moleculară (ΘR) este
măsurat faţă de vectorul de polarizare a pulsului laser.

experimental de Stolterfoht et. al. [21] la ionizarea moleculei de hidro-
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Capitolul 6. Ionizarea moleculelor

Figura 10: Secţiunea eficace de ionizare ı̂n planurile xOz şi yOz ı̂n funcţie de impulsul
electronilor emişi pentru diferite orientări θR ale axei moleculare.

gen prin impact cu particule ı̂ncărcate. Această descoperire a declanşat
investigaţii extinse experimentale şi teoretice a acestor efecte interferenţă
in cazul ionizări a moleculelor biatomice prin impact cu fotoni [22, 23] şi
cu particule ı̂ncărcate [21, 24, 25]. În lucrările noastre anterioare am stu-
diat aceste efecte de interferenţă ı̂n regimul perturbativ folosind diferite
etaloane, incluzând şi o analiză a undelor parţiale.

În această lucrare am studiat aceste efecte de interferenţă cu aju-
torul modelelor neperturbative TDSE şi VOLKOV, care au fost folosite
pentru investigarea ionizării moleculelor biatomice prin impact cu fo-
toni şi cu particule ı̂ncărcate. În densitatea de probabilitate a ionizării
moleculei de hidrogen calculate cu ajutorul modelelor TDSE şi VOLKOV
se observă minime adânci (vezi figura 9), care sunt o evidenţă directă
a interferenţei destructive. Un acord foarte bun se observă ı̂ntre mod-
elele TDSE şi VOLKOV ı̂n ceea ce priveste descrierea acestor minime
de interferenţă. Poziţia acestor minime este definită de soluţia ecuaţiei
cos
[
~R0 ·

(
~k −∆~p

)]
= 0, ceea ce este ı̂n acord cu o formulă empirică

obţinută de Stolterfoht et. al. [21]. În cazul ionizării prin impact cu par-
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Capitolul 6. Ionizarea moleculelor

ticule ı̂ncărcate pentru fiecare valoare a parametrului de impact poate fi
asociat un puls electric [28,29]. Folosind acest puls electric, densitatea de
probabilitate a ionizării poate fi calculat ı̂n cadrul modelelor VOLKOV
şi TDSE. Pentru a putea compara rezultatele noastre cu date experimen-
tale, trebuie să calculăm secţiunea eficace de ionizare, care este obţinută
integrând densitatea de probabilitate a ionizării după toate valorile posi-
bile ale parametrului de impact. Aşa cum se poate observa ı̂n figura
10, această integrare după parametrul de impact “distruge” minime de
interferenţă cu excepţia planului xOz, care este definită de axa moleculară
şi de direcţia de impact a particulei ı̂ncărcate. Acest rezultat poate fi util
ı̂n proiectarea de noi experimente pentru investigarea ionizări a moleculei
H2 cu axa moleculară fixată pentru că prezice exact unde trebuie căutată
evidenţa directă a efectelor de interferenţă. Toate experimentele care
investighează ionizarea moleculei de hidrogen prin impact cu particule
ı̂ncărcate au fost efectuate folosind molecule cu axa moleculară orientată
aleator, care distruge minimele de interferenţă observabile ı̂n secţiunile
de eficace prezentate ı̂n figura 10. În secţiunea eficace calculată pentru
molecule cu orientare aleatoare minimele de interferenţă nu mai sunt ob-
servabile direct, dar urma lor există, şi indirect ele pot fi evidenţiate prin
ı̂mpărţirea secţiunii eficace moleculare cu cea atomică. Secţiunea eficace
atomică a fost calculată pentu un atom de hidrogen model cu sarcină
efectivă egală cu sarcina efectivă a nucleului molecular.
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Concluzii

În această teză de doctorat am studiat ionizarea directă a atomilor
şi a moleculelor prin pulsuri laser intense şi ultrascurte. Proprietăţile
principale ale procesului de ionizare ı̂mpreună cu cele mai frecvent folosite
modele teoretice sunt prezentate ı̂n capitolul 1. În investigaţiile noastre
am folosit două modele teoretice care sunt bazate pe rezolvarea ecuaţiei
Schrödinger dependente de timp (TDSE).

Primul model, modelul MSSFA, este soluţia iterativă de ordinul ı̂ntâi a
TDSE. Modelul MSSFA este prezentată ı̂n capitolul 2, ı̂n timp ce ı̂n capi-
tolul 2 modelul este folosit pentru a studia ionizarea sistemelor hidrogenice
prin pulsuri laser. În literatura de specialitate modelele CV sunt consid-
erate ca fiind cele mai eficiente folosite pentru descrierea ionizării directe
ı̂n câmpuri laser intense. În cadrul acestei lucrări am arătat că mod-
elul MSSFA produce rezultate mai precise decât modelul CV ı̂n cazul ı̂n
care intensitatea câmpului laser şi impulsul electronilor emişi a fost mare.
Am mai arătat, că ı̂n cazul sistemelor hidrogenoide lărgimea densităţii
de probabilitate a ionizării este direct proporţională cu sarcina electrică
efectivă a nucleului şi cu masa redusă a sistemului.

Al doilea model, modelul TDSE, este bazat pe rezolvarea “exactă”,
numerică a TDSE ı̂n spaţiul impulsurilor. În capitolul 4 sunt prezentate
detaliile legate de abordarea noastră numerică, ı̂n timp ce ı̂n capitolul 5
precizia modelului este testată, unde modelul TDSE este folosit pentru
investigarea ionizări sistemelor hidrogenoide şi un acord excelent a fost
găsit cu alte calcule numerice “exacte” [6]. În capitolul 7 modelul TDSE
a fost aplicat pentru a studia ionizarea moleculelor biatomice prin impact
cu fotoni şi cu particule ı̂ncărcate. În ambele cazuri, am observat minime
adânci ı̂n densitatea de probabilitate a ionizării, care este o evidenţă di-
rectă a interferenţei destructive. În cazul ionizării prin impact cu particule
ı̂ncărcate am mai arătat că ı̂n secţiune eficace de ionizare aceste minime
de interferenţă se pot observa numai ı̂n planul xOz, care este definită de
axa moleculară şi de direcţia de impact a particulei ı̂ncărcate.
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[13] S. Borbély, K. Tőkési, and L. Nagy. Nucl. Instr. Meth. B (2009) 267

386–389.
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List of Abbreviations

CTMC classical trajectory Monte Carlo method

CV Coulomb-Volkov

DVR discrete variable representation

FE finite element

FEDVR finite element discrete variable representation

HHG high harmonics generation

MPI multiphoton ionization

MSSFA momentum-space strong-field approximation

OBI over-the-barrier ionization

SAE single active electron approximation

SFA strong-field approximation

TDSE time dependent Schrödinger equation

TI tunneling ionization

VOLKOV Volkov model
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