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Introducere

Laboratoarele produc in mod curent pulsuri laser cu intensitatile de or-
dinul de 10" W/cm? si cu durate de ordinul de 10 fs [1-3]. In ultimii ani,
activitatile de cercetare s-au orientat catre investigatii ale interactiunilor
intre astfel de pulsuri scurte i puternice cu materia. In timpul interactiunii
atomilor si moleculelor cu astfel de campuri laser apar procese noi si doar
partial intelese. Intr-o imagine foarte simplificata, interactiunea intre
atomi si pulsuri laser intense gi ultrascurte poate fi inteleasa cu aju-
torul modelului de trei pagi numit in literatura ca “simple man’s three
step model” [4]. In primul pas atomul este ionizat prin ionizare cu mai
multi fotoni (multiphoton ionization (MPI)), ionizare prin tunelare (tun-
neling ionization (TT)), sau prin ionizare peste bariera (over-the-barrier
ionization (OBI)). Mecanismul dominant de ionizare depinde de parametrii
pulsului laser. In al doilea pas pachetul de unda a electronilor liberi se
deplaseaza sub influenta campului laser, in timp ce, in al treilea pas pa-
chetul de unda se poate reintoarce in vecinatatea ionului parinte, unde
interactioneaza cu ionul. In acest pas, pachetul de unda a electronilor
liberi poate excita sau ioniza ionul parinte, 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
directa, care este primul pas a modelului de trei pasi. Propagarea pa-
chetului de unda al electronilor si eventuala coliziune a pachetului de
unda cu ionul parinte nu este subiectul acestei lucrari. Toate modele
teoretice ce investigheaza procesele de ionizare sunt bazate pe solutia
ecuatiei Schrodinger dependente de timp (time dependent Schrodinger
equation (TDSE)). Deoarece TDSE nu are solutie analiticid nici pen-
tru cel mai simplu sistem (atomul hidrogen in camp electromagnetic ex-
tern) exista doud posibilitati pentru rezolvarea TDSE. Prima posibilitate
este rezolvarea numerica, directda TDSE folosind diferite metode numerice.
Aceste metode numerice sunt “exacte” si produc rezultate precise, dar ele
necesitd calcule numerice extensive cu un cost computational (memorie
gi timp de procesor) ridicat. A doua posibilitate este rezolvarea TDSE
folosind aproximari, care au avantajul ca necesitd mai putine computatii
dar produc rezultate mai putin exacte.



Capitolul 1. Introducere

In prima parte a tezei de doctorat am prezentat un model aproxima-
tiv, care poate fi considerat ca o alternativa viabila a modelelor Coulomb-
Volkov (CV). Modelul nostru teoretic se bazeazd pe solutia iterativa de
ordinul intai a TDSE in spatiul impulsurilor. Acest model este asemanéator
cu modelul strong-field approximation (SFA) [5]. Cea mai importanta
diferenta dintre acestea este, ca calculele noastre sunt efectuate in spatiul
impulsurilor. Prin urmare, pentru a distinge modelul nostru de SFA
traditional, noi numim abordarea noastrda momentum-space strong-field
approximation (MSSFA). Avantajul modelului MSSFA constd in simplic-
itatea lui si in faptul ca in procesul de ionizare starile legate sunt implicit
incluse. Deficienta principalda a modelului este ca se considera potentialul
Coulombian intre electronul activ si nucleu ca o perturbatie de ordinul
intai, ceea ce limiteaza aplicabilitatea modelului la intensitati mici ale
pulsului laser. Bazele teoretice ale modelului sunt prezentate in capitolul
2, In timp ce In capitolul 3, viabilitatea modelului este testatd prin apli-
carea lui de a studia ionizarea sistemelor hidrogenoide prin pulsuri laser
intense gi ultrascurte.

In a doua parte a tezei un model numeric este prezentat pentru re-
zolvarea TDSE. In acest model functiile de unde dependente de timp
sunt date ca combinatii lineare ale functiilor de unda Volkov. Bazata pe
TDSE, a fost stabilita o ecuatie integro-diferentiala pentru coeficienti de
expansiune. Acesti coeficienti de expansiune au fost discretizate pe o grila
numerica de tip ‘finite element discrete variable representation’(FEDVR)
si au fost propagate in timp folosind metoda Kutta-Merson. Avantajul
modelului prezentat este ca coeficientii de expansiune sunt cuplate nu-
mai prin interactia Coulombiana. Insi aceastd simplificare vine cu pretul
pierderii simplicitatii cuplarilor, care complica calculele numerice. Cel
mai mare avantaj al modelului iese in evidenta cand este aplicat pentru a
studia ionizarea moleculelor, unde potentialul Coulombian este multicen-
tral. Aceste potentiale multicentrale au mai multe singularittii (cite una
pentru fiecare centru) si tratarea acestor singularitatii in spatiul coordo-
natelor este grea pentru ca ele nu sunt localizate in centrul sistemului de
coordonate. In modelul nostru numeric aceste singularitatii pot fi elimi-
nate foarte ugor pentru ca ele sunt implicit reduse la numai o singularitate.



TDSE in spatiul impulsurilor

In acest capitol este analizatd TDSE datd pentru un sistem atomic
aflat in campul electromagnetic extern, si sunt prezentate solutiile itera-
tive de ordinul zero si Intai.

Consideratii generale

Este investigata evolutia unui sistem atomic in prezenta unui puls laser
intens gi ultrascurt . Sistemul atomic studiat este format dintr-un elec-
tron activ care se miscd intr-un potential Coulombian, V(7), care descrie
interactiunea intre electronul activ gi restul sistemului atomic. In liter-
atura de specialitate existd doud metode alternative [5] pentru descrierea
teoretica a pulsurilor laser. Prima specifica campul electric, in timp ce
al doilea specifica potentialul vectorial al campului electromagnetic. In
calculele noastre pulsul laser linear polarizat este definit prin campul lui
electric:

E(t) = 0 " altundeva

- { éFy sin [w(t - 3) - g] sin? (Lf) daca t € [0, 7] ’ (1)

unde € este vectorul de polarizare, w este frecventa undei purtatoare, T
este durata pulsului, i Ey este amplitudinea campului electric. Forma
unui puls laser, tipic in calculele noastre, este prezentata in figura 1.
Hamiltonianul sistemului atomic studiat poate fi exprimat ca
. P2 .
H:§+F~E(t)+V(F), (2)
unde 7- E(t) este potentialul de interactiune intre electronul activ si pulsul
laser exprimat in etalonul de lungime.

Folosind expresia (2) pentru Hamiltonian, TDSE care descrie evolutia
in timp a electronului activ poate fi scrisa ca

0 P s . .
za\IJ(r,t)z ?—FT-E(t)—i—V(r) U(7, 1), (3)
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Figura 1: Forma pulsurilor in functie de timp (a) si in funtie de frecventd (b).
Parametrii pulsului sunt: w = 0.05 u.a., Fp =1 u.a., si 7 =5 u.a.

unde U(7,t) este functia de undi dependenti de timp. In abordarea
noastra aceasta functia de unda este cautata sub forma

W7 t) = / dRe(h, )y (7,7, 0), (1)

—

unde Uy (k,7,t) sunt functii de undd Volkov. Substituind functia de
unda datd de ecuatia (4) in TDSE exprimata de ecuatia (3), obtinem
urmatoarea ecuatie integro-diferentiala pentru coeficientii de expansiune
c(k, t):

%C(E,w = ——(Qi)ge%[“t%f@ﬂ / dpe(p. tye " * P EOL 1K), (5)
m
unde

1(3) = / 07 V() (6)

este transformata Fourier a potentialului Coulombian.
Indiferent de metoda folositd pentru rezolvarea ecuatiei (5), conditia
initiala este necesara

1
(2m)?

unde v;(7) este functia de unda ce descrie starea initiala.

e(F,t =0) = O (F) = —— (57 [4u(), (7)

11
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Solutia Volkov

Ecuatia (5) poate fi rezolvata cel mai simplu prin neglijarea completa a
potentialului Coulombian (V(7) = 0), care poate fi considerata ca solutia
iterativd de ordinul zero a ecuatiei (5):

—

c(k,t) = c(k,t = 0) = O (k). (8)

Aceasta solutie este cunoscutd in literatura de specialitate ca modelul
Volkov sau sudden SFA [6].

Solutia MSSFA

In mai multe situatii modelul Volkov (vezi ecuatia (8)) nu produce
rezultate suficient de precise si sunt necesare aproximatii de ordin superior.
Aproximatia iterativd de ordinul intéi a ecuatiei (5) poate fi data ca

6 =d Z i[.2 nm i[,.2 e -

9 _ b ik t+2k~F(t)]/ 5.(0) (50— 5 [P?t425 F(0)] 1o

atc (k7t) (277')36 de (me (p k)
9)

Avantajul acestei aproximatii este ca elimina cuplarea directa a coeficientilor
de expansiune C(E, t), ceea ce face rezolvarea ecuatiei (5) mult mai ugoara
si rapida. Aproximatia noastra este similara cu aproximatia SFA folosita
de Milosevié et al [5]. Prin urmare, pentru a distinge modelul nostru de
SFA traditional, noi numim abordarea noastra momentum-space strong-
field approximation (MSSFA).

Densitatea de probabilitate a ionizari

Folosind unde plane pentru descrierea electronilor liberi cu impuls E,
densitatea de probabilitate a ionizarii poate fi calculata ca

ap _

== ()’ e (Ef A’(T),T) ]2. (10)

Functiile de unda plane nu sunt ortogonale cu functiile de unda ale starilor
legate, de aceea densitatea de probabilitate a ionizarii calculata bazandu-
se pe ecuatia (10) este contaminatid cu contributia acestor stari legate.
Rezultatele pot fi imbunétatite prin eliminarea starilor legate din functia
de unda dependenta de timp ¥(7,¢) prin algoritmul Gram—Schmidt.

12



Aplicatii ale modelului MSSFA

In prima parte a capitolului precizia modelului MSSFA este verifi-
cata prin aplicarea lui pentru a studia ionizarea atomului de hidrogen
prin pulsuri laser ultrascurte. In a doua parte a capitolului modelele
MSSFA si VOLKOV sunt extinse in scopul studierii a ionizarii sistemelor
hidrogenoide. A fost observata o lege de scalare valabila pentru densitatea
de probabilitate a ionizarii.

Ionizarea atomului de hidrogen

Modelele MSSFA si VOLKOV au fost folosite pentru a studia ionizarea
atomului de hidrogen prin mecanismul de ionizare peste bariera [7]. Proce-
sul de ionizare in acest regim poate fi considerat ca un proces clasic gi 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 referinta. Langa
testarea preciziei modelului MSSFA am mai studiat efectul potentialului
Coulombian asupra procesului de ionizare prin analizare densitatilor de
probabilitate a ionizarii.

Rezultate

Calculele au fost efectuate folosind pulsuri laser cu durata 7 de 3 u.a.,
5 w.a., 10 u.a. la doua intensitati (Ep = 1 u.a., si Ey = 10 u.a.). Frecventa
undei purtitoare este fixata la valoarea de w = 0.05 u.a. Aceste valori
ale parametrilor pulsurilor limiteaza valoarea parametrului Keldysh sub
0.05, care sunt valori tipice pentru ionizarea peste bariera.

Au fost calculate densitati de probabilitate de ionizare dublu diferentiale
folosind modelele Volkov model (VOLKOV), MSSFA, si CTMC [7] si ele
sunt prezentate pe figura 2 in functie de impulsul si unghiul de emisie
a electronilor emigi. La o prima vedere se poate observa, ca pe scara
larga toate cele trei modele prezic aceeagi densitati de probabilitate. In
fiecare abordare electronii sunt expulzati cu probabilitate maxima de de-a
lungul vectorului de polarizare € cu energia /Y(T)Q /2, care este dobandita

13
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Figura 2: Densitatea de probabilitate a ionizirii in functie de impulsul si unghiul de
emisie a electronilor emisi. Parametrii pulsului laser sunt fixate: w = 0.05 v.a., 7 =5
wa. si Fp =1 u.a.
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0,02
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Figura 3: Densitatea de probabilitate a ionizarii in functie de energia electronilor
emigi. Linie continu&: MSSFA. Linie punctatd: VOLKOV. Pé&trate: CTMC. Linie
intrerupta: TDSE [6]. Linie mixta: CV [6].

prin transferul de impuls ff(T) de la campul laser. Dupa o analiza detal-
iata diferente importante poate fi observate. In cazul modelelor MSSFA si
CTMC maximele densitatilor de probabilitate sunt deplasate catre energii
mai mici. Aceastd deplasare este cauzata de atractia Coulombiana intre
electronul activ i restul sistemului, care este neglijata in cazul modelului
VOLKOV.

Spectrele de ionizare sunt calculate din densitatile de probabilitate ale

14
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ionizarii dublu diferentiale prin integrarea dupa unghiul de emisie. In
figura 3 aceste densitati de probabilitate integrate dP/dE sunt prezentate
in cazul modelelor MSSFA, VOLKOV si CTMC, impreuné cu rezultatele
obtinute de Duchateau et. al. [6] folosind modelele TDSE gi CV. Precizia
rezultatelor MSSFA gi CV este masurata prin compararea lor cu rezultate
TDSE, care sunt considerate cele mai precise.

Un acord foarte bun a fost gasit intre rezultatele MSSFA si TDSE
la intensitati mari ale pulsului laser (vezi figura 3 (a)), unde impulsul
transferat de pulsul laser catre electronul activ a fost mare, in timp ce,
la intensitati mai mici, acordul intre rezultatele MSSFA si TDSE a fost
acceptabild (vezi figura 3 (b)), comparabild cu acordul intre rezultate CV
i TDSE. In cadrul tezei a fost dovedit ¢& modelul MSSFA produce rezul-
tate mai precise decat modelul CV, cu exceptia cazului in care transferul
de impuls este mic. Principala deficientd a modelului MSSFA este ca
folosegte unde plane pentru descrierea electronilor liberi, care sunt impre-
cise pentru electroni cu energie mica.

Disocierea pozitroniului

Dezvoltarea recenta a fizicii pozitroniului [9, 10] a facut posibild in-
vestigarea experimentala a interactiunii dintre pozitroniu gi pulsuri laser
scurte [9]. Disocierea pozitroniului a fost studiatd de mai multe grupuri
[11,12], dar aceste studii au focusat pe ionizare prin mai multi fotoni [12].
Investigarea spectrelor de ionizare in regimul de ionizare peste bariera
este un subiect de interes, deoarece in acest regim mecanismul de ionizare
este complet diferit fatd de regimul cu mai multi fotoni. Noi am studiat
teoretic disocierea pozitroniului folosind modelele VOLKOV, MSSFA, si
CTMC [13]. In cadrul modelului VOLKOV densitatea de probabilitate a
ionizarii poate fi obtinuta analitic

dP 5 1
e et (1)
™ oo
[q2 + (k + A(T)) ]
unde ¢ = pZeys cu p fiind masa redusa a pozitroniului si Z.r; fiind

sarcina efectivd a nucleului. Folosind relatia (11), doud legi de scalare
pentru densitatea de probabilitate pot fi obtinute:

e Electronii sunt emisi cu probabilitatea maxima avand impulsul k=

A(r).

15
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Figura 4: Densitatea de probabilitate a ionizirii in functie de impulsul electronilor
emisi. Linie continud: MSSFA. Linie intrerupta: VOLKOV. Patrate: CTMC

e Latimea distributiei a fotoelectronilor este direct proportionala cu
st Zegy

Valabilitatea acestor legi de scalare a fost verificatd folosind densitati
de probabilitate calculate cu ajutorul modelelor MSSFA si CTMC. Pe
figura 4 poate fi observata ca prima lege de scalare nu mai este valabila
in cazul modelelor MSSFA gi CTMC pentru ca pozitia maximului prob-
abilitatii de ionizare este influentata si de potentialul Coulombian, care
a fost neglijata in cazul modelului VOLKOV. In tabelul 3.1 este trecutd
latimea distributiei fotoelectronilor obtinute in cadrul modelelor MSSFA,
VOLKOV, si CTMC si se poate observa ca a doua lege de scalare este
valabila si in cazul modelelor MSSFA si CTMC.

Tabela 3.1: Latimea distributiei fotoelectronilor obtinute in cadrul mod-
elelor MSSFA, VOLKOV, si CTMC

MSSFA Volkov CTMC
H | H/2 | Ps H | H/2 | Ps H | H/2 | Ps
T=3 1.164 | 0.582 | 0.632 | 0.998 | 0.449 | 0.507 | 1.039 | 0.519 | 0.515
T=25 1.230 | 0.615 | 0.668 | 1.011 | 0.505 | 0.508 | 1.038 | 0.519 | 0.506
=10 | 1.229 | 0.614 | 0.692 | 1.017 | 0.508 | 0.509 | 1.090 | 0.545 | 0.512
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Solutia numerica a TDSE

In prima parte a capitolului sunt prezentate metodele numerice, care
au fost folosite la rezolvare TDSE. Aici este introdusa grila numerica
FEDVR pe care coeficientii de expansiune c(l;, t) au fost discretizate. Pe
langa grila este prezentatd si metoda care a fost folosita la propagarea
coeficientilor de expansiune in timp. In a doua parte a capitolului este
analizata eficienta programului paralelizat gi convergenta sa.

Grila numerica

Una din cea mai importanta parte a unei abordari numerice “exacte”
este grila numerica pe care TDSE este discretizata. In modelul nostru o
grild numerica ‘finite element discrete variable representation’ (FEDVR)
este folosita. Abordarea FEDVR este bazata pe metoda elementelor finite
(FE), care implica divizarea spatiul configuratiilor in elemente finite. In
fiecare element finit functia de unda (in cazul nostru coeficientii de ex-
pansiune) este reprezentata folosind o baza locala ‘discrete variable repre-
sentation’ (DVR) (vezi figura 5). In acest mod flexibilitatea metodei FE
este combinata cu precizia metodei DVR. Pentru a asigura continuitatea
functiei de unda, punctele limitrofe ale subgrilelor vecine trebuie sa se
suprapuna.

i™ finite element

X(o) X" x@ )6“ J' X“*‘) X(NH)
1 1 | Il Il 1 | 1 |
T T I I I I T I U

X0 local grid XY

X(l) )(h) )((\) XU]

2 j j+1 M

Figura 5: Grila numericd FEDVR.

17



Capitolul 4. Solutia numerica a TDSE
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Figura 6: Timpul de rulare a programului pentru diferite grile numerice in functie
de numdrul procesoarelor folosite. Masuratorile au fost ficute pe (a) un server cu
16 procesoare si pe (b) un cluster computational cu 88 procesoare, unde serverele
individuale sunt conectate cu fibrd opticd (cu plici de retea Myrinet).

Propagare in timp

Alt element important al solutiei “exacte” numerice este propagarea
in timp a functiei de unda pe grila numerica aleasa. In calculele noastre
coeficientii de expansiune sunt propagate in timp folosind metoda Kutta-
Merson. In fiecare pas de timp eroarea relativa estimata este calculata in
fiecare punct al grilei numerice si maximul acestor erori (e,,) este consid-
erata ca eroarea globala a pasului de timp. Lungimea fiecarui pas de timp
a fost aleasd in asa fel, incat eroarea estimata (e,,) s fie mai mica decat
toleranta de eroare () fixatd prealabil.

Paralelizarea programului numeric

In timpul rezolvirii numerice a ecuatiei (5), in fiecare pas cel mai mult
timp de procesor este necesar pentru evaluarea integralului care cupleaza
coeficientii de expansiune. In fiecare punct al grilei numerice o integrala
trebuie calculata. Aceste integrale pot fi calculate independent una de
cealalta, care ofera posibilitatea paralelizarii. In practica aceste integrale
sunt calculate in paralel pe diferite nuclee de procesor, dupa ce valorile
obtinute sunt impartite intre nuclee. Comunicarea intre procesoare a fost
realizata folosind OpenMPI, care este o implementare a standardului MPI-
2. Eficienta programului paralelizat a fost testata folosind pana la 62
nuclee de procesor (vezi figura 6).
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Capitolul 4. Solutia numerica a TDSE

Convergenta rezultatelor TDSE

Fiabilitatea unei metode numerice este asigurata in cazul in care rezul-
tatele obtinute sunt convergente, adica nu se schimbéa prin modificarea
parametrilor numerici. Cel mai important rezultat dintr-o solutie nu-
merica a TDSE este functia de unda dependenta de timp, care mai tarziu
este folosit pentru a calcula observabile fizice. Daca convergenta functiei
de unda este asiguratd, in cazul nostru a coeficientilor de expansiune,
atunci convergenta cantitatilor fizice calculate este asigurata in mod au-
tomat. Precizia gi convergenta coeficientilor de expansiune la sfarsitul
simularilor este influentata in principal de urmatorii trei parametri:

i) €0 - valoarea tolerantei de eroare folositd la propagarea in timp.
il) Kmae - dimensiunea a spatiului de simulare.

iil) Npyun/dk - densitatea grilei numerice, unde Ny, este numaérul functiilor
de baza DVR si dk este largimea elementelor finite.

Convergenta rezultatelor numerice este, de asemenea influentata si de
parametrii pulsului laser. Un puls mai lung presupune mai multi pasi de
propagare in timp si se pot acumula mai multe erori numerice. Un puls
mai intens presupune un transfer de impuls mai mare catre electronul
activ, indicand un spatiu de simulare mai mare intr-o abordare numerica.
Deci, daca convergenta rezultatelor este verificata pentru cel mai lung
si mai intens puls laser utilizat in calculele noastre, atunci convergenta
pentru un puls mai scurt gi/sau mai putin intens este asiguratd in mod
automat.
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TDSE aplicata la sisteme
hidrogenice

In prima parte a capitolului modelul TDSE este testat prin studierea
excitarii si ionizarii atomului de hidrogen, in timp ce in a doua parte a
capitolului ionizarea moleculei de apa este investigata in cadrul aproximatiei
hidrogenice.

Ionizarea si excitarea a atomului de hidrogen

In scopul testdrii abordérii noastre numerice, am investigat comporta-
mentul atomului de hidrogen in timpul interactiunii sale cu pulsuri laser
scurte [14]. In modelul noastru TDSE, functia de undi dependentd de
timp este discretizata pe o grila numerica FEDVR, in timp ce aceasta
este propagata in timp folosind metoda Kutta—Merson. Studiind proba-
bilitatea de ocupare a orbitalilor atomici 2s i 2p, am observat ca tranzitia
1s — 2p are loc mult mai devreme decat tranzitia 1s — 2s. Acest lucru
poate fi explicat prin faptul, cid pentru tranzitia 1s — 2s electronul tre-
buie s& absoarba doi fotoni, in timp ce pentru tranzitia 1s — 2p electronul
trebuie sa absoarba numai un foton. Prin analizarea probabilitatilor de
ocupare a nivelelor atomice legate am constatat ca ele joaca un rol im-
portant in procesul de ionizare, cea ce a mai fost confirmata si de alte
lucrari [15].

A fost calculata densitatea de probabilitate a ionizarii si a fost identifi-
cat mecanismul de ionizare dominant. In cazul intensitatilor mari, mecan-
ismul dominant era ionizarea prin tunelare si ionizarea peste barierd. Cu
toate acestea, si ionizarea prin absorbirea unui singur foton a fost obser-
vatd. Am comparat densitati de probabilitate a ionizarii calculate de noi
cu calcule “ exacte” [6], si a fost gasitd un acord bun. Unele discrepante
apar pentru electronii emigi cu energii mici, dar acestea pot fi corectate
prin utilizarea functiilor de unda Coulomb exacte pentru descrierea starii
finale.
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Capitolul 5. TDSE aplicata la sisteme hidrogenice

Ionizarea moleculei de apa

Avand in vedere dezvoltarea recentd a tehnologiei, pulsuri laser ultra-
scurte sunt utilizate pe scard largd in cercetarea medicald [16] gi in aplicatii
[17]. In cele mai multe dintre aceste aplicatii pulsul laser interactioneaz
cu tesuturi biologice care contin ca componenta principala apa. Prin ur-
mare, majoritatea proceselor induse de pulsuri laser in tesuturile biologice
pot fi explicate in baza investigatiei interactiunii intre molecula HoO si
campul laser extern. A fost recent demonstrat experimental ca, in regimul
pulsurilor ultrascurte (< 10 fs) disocierea moleculard este neglijabild [18],
iar procesul dominant este de ionizare cu recoliziune. Mai mult, a fost ver-
ificat [18], cd in acest regim procesul principal este de ionizarea simpla.
Lipsa investigatiilor experimentale si teoretice a ionizarii apei in acest
regim ultrascurt solicita studii suplimentare.

In aceastd lucrare ionizarea moleculei de apa prin pulsuri electrice
“half-cycle” este studiata [19]. Calculele au fost ficute in cadrul aproximatiei
hidrogenice folosind modele clasice si cuantice, considerand numai un sin-
gur electron activ. In cadrul aproximatiei hidrogenice electronul 1b; este
initializat pe un orbital hidrogenic 2p,. Sarcina efectiva a nucleului (Z.sy)
este calculata folosind valoarea experimentala a potentialului de ionizare
(E; = 0.463 u.a.). Calculele au fost facute pentru pulsuri cu durata 7 de
1 w.a., 3 w.a., 5 u.a. la doud intensitati (Ey = 0.44 w.a., si £y = 1 w.a.).
Densitatea de probabilitate a ionizarii este calculatd bazata pe relatia (10)
si folosind coeficientii de expansiune obtinuti in cadrul modelelor TDSE
si VOLKOV c(l;, t), impreuna cu coeficientii de expansiune ortogonalizati
TDSE (modelul TDSE-O) si Volkov (modelul VOLKOV-0). Densitatea
de probabilitate a ionizarii in cadrul modelului CTMC este calculata
folosind traiectorii clasice simulate. Densitatile de probabilitate a ionizarii
prezise de modele cuantice si clasice sunt In concordanta calitativa (vezi
figura 7). In fiecare abordare electronii sunt expulzati cu o probabilitate
maxima de-a lungul vectorului de polarizare cu impulsul in jurul 5(7),
care este impulsul transferat de pulsul electric catre electronul activ. O
structura cu doua varfuri a densitatilor de probabilitate se poate observa
in cazul modelelor TDSE i VOLKOV. Aceasta este amprenta structurii
functiei de undi a stérii initiale. In cazul modelelor TDSE-O si VOLKOV-
O o structura cu “creste” paralele se poate observa in densitatea de prob-
abilitate a ionizéari, care au fost identificate ca varfuri de ionizare cu un
singur foton. Ele apar datorita formei speciale a pulsului electric si sunt
artefacte numerice. Spectrele de ionizare au fost obtinute integrand den-
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Modelele TDSE and VOLKOV
furnizeaza calitativ aceleasi rezul-
tate. In ambele cazuri, curba
dP/dk are doud maxime in ju-
rul aceluiagi impuls al electronului
emis. Pe langa aceste similitudini,
existd discrepante semnificative.
In cazul modelului VOLKOV am-
bele maxime au aceeasi 1naltime,
in timp ce In cazul modelului
TDSE al doilea maxim este con-
siderabil mai inalt fatd de prima.
Aceasta diferenta de Inaltime a
maximelor pot fi observate, de
asemenea, si in cazul modelului
CTMC si poate fi explicat ca ur-

mare a interactiunii Coulombiene intre nucleu si electronul activ, care este
absenta din modelul VOLKOV. Am observat un acord bun intre rezul-
tatele TDSE gi CTMC (vezi figura 8) numai in cazul pulsurilor electrice
pentru care transferul de impuls cétre electronul activ a fost mare.
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Tonizarea moleculelor

In acest capitol a fost studiati ionizarea moleculei si a ionului molecu-
lar de hidrogen prin impact cu fotoni si particule incarcate in cadrul mod-
elelor VOLKOV si TDSE considerand un singur electron activ. Datorita
caracterului bicentric al acestor sisteme atomice efectele de interferenta
apar in spectrul lor de ionizare. Intr-o imagine simplificata cele doua
nuclee pot fi considerate ca surse de electroni, si electronii emisi de cele
doua surse pot interfera producand oscilatii in densitatea de probabili-
tate a ionizarii. Aceste efecte de interferenta au fost prezise in 1966 de
Cohen si Fano [20]. Mult mai tarziu, aceste effecte au fost observate
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Figura 9: Densitatea de probabilitate a ionizirii in functie de impulsul si unghiul
de emisie a electronilor liberi calculate pentru ionizare moleculei H;r prin pulsuri laser
ultrascurte. Unghiul de emisie a electronilor si orientarea axei moleculard (Op) este
masurat fatd de vectorul de polarizare a pulsului laser.

experimental de Stolterfoht et. al. [21] la ionizarea moleculei de hidro-
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electronilor emisi pentru diferite orientari O ale axei moleculare.

gen prin impact cu particule incarcate. Aceasta descoperire a declansgat
investigatii extinse experimentale si teoretice a acestor efecte interferenta
in cazul ioniziri a moleculelor biatomice prin impact cu fotoni [22, 23] si
cu particule incarcate [21, 24, 25]. In lucririle noastre anterioare am stu-
diat aceste efecte de interferenta in regimul perturbativ folosind diferite
etaloane, incluzand si o analiza a undelor partiale.

In aceastd lucrare am studiat aceste efecte de interferenta cu aju-
torul modelelor neperturbative TDSE si VOLKOV, care au fost folosite
pentru investigarea ionizarii moleculelor biatomice prin impact cu fo-
toni si cu particule incarcate. In densitatea de probabilitate a ionizarii
moleculei de hidrogen calculate cu ajutorul modelelor TDSE si VOLKOV
se observa minime adanci (vezi figura 9), care sunt o evidentd directa
a interferentei destructive. Un acord foarte bun se observa intre mod-
elele TDSE si VOLKOV in ceea ce priveste descrierea acestor minime
de interferentd. Pozitia acestor minime este definita de solutia ecuatiei

cos [ﬁg- <E — Aﬁ)] = 0, ceea ce este in acord cu o formuld empirica

obtinuta de Stolterfoht et. al. [21]. In cazul ionizirii prin impact cu par-
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Capitolul 6. Ionizarea moleculelor

ticule incarcate pentru fiecare valoare a parametrului de impact poate fi
asociat un puls electric [28,29]. Folosind acest puls electric, densitatea de
probabilitate a ionizarii poate fi calculat in cadrul modelelor VOLKOV
si TDSE. Pentru a putea compara rezultatele noastre cu date experimen-
tale, trebuie sa calculam sectiunea eficace de ionizare, care este obtinuta
integrand densitatea de probabilitate a ionizarii dupa toate valorile posi-
bile ale parametrului de impact. Asa cum se poate observa in figura
10, aceasta integrare dupa parametrul de impact “distruge” minime de
interferenta cu exceptia planului Oz, care este definita de axa moleculara
si de directia de impact a particulei incarcate. Acest rezultat poate fi util
in proiectarea de noi experimente pentru investigarea ionizari a moleculei
Hs cu axa moleculara fixata pentru ca prezice exact unde trebuie cautata
evidenta directa a efectelor de interferenta. Toate experimentele care
investigheaza ionizarea moleculei de hidrogen prin impact cu particule
incarcate au fost efectuate folosind molecule cu axa moleculara orientata
aleator, care distruge minimele de interferentd observabile in sectiunile
de eficace prezentate in figura 10. In sectiunea eficace calculata pentru
molecule cu orientare aleatoare minimele de interferentd nu mai sunt ob-
servabile direct, dar urma lor exista, si indirect ele pot fi evidentiate prin
impartirea sectiunii eficace moleculare cu cea atomica. Sectiunea eficace
atomica a fost calculata pentu un atom de hidrogen model cu sarcina
efectiva egala cu sarcina efectiva a nucleului molecular.
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Concluzii

In aceastd tezd de doctorat am studiat ionizarea directd a atomilor
si a moleculelor prin pulsuri laser intense si ultrascurte. Proprietatile
principale ale procesului de ionizare impreuna cu cele mai frecvent folosite
modele teoretice sunt prezentate in capitolul 1. In investigatiile noastre
am folosit doua modele teoretice care sunt bazate pe rezolvarea ecuatiei
Schrédinger dependente de timp (TDSE).

Primul model, modelul MSSFA, este solutia iterativa de ordinul intai a
TDSE. Modelul MSSFA este prezentata in capitolul 2, In timp ce in capi-
tolul 2 modelul este folosit pentru a studia ionizarea sistemelor hidrogenice
prin pulsuri laser. In literatura de specialitate modelele CV sunt consid-
erate ca fiind cele mai eficiente folosite pentru descrierea ionizarii directe
in campuri laser intense. In cadrul acestei lucriri am aritat cd mod-
elul MSSFA produce rezultate mai precise decat modelul CV in cazul in
care intensitatea campului laser si impulsul electronilor emisi a fost mare.
Am mai aratat, cad in cazul sistemelor hidrogenoide largimea densitatii
de probabilitate a ionizarii este direct proportionald cu sarcina electrica
efectiva a nucleului si cu masa redusa a sistemului.

Al doilea model, modelul TDSE, este bazat pe rezolvarea “exacta”,
numericd a TDSE in spatiul impulsurilor. In capitolul 4 sunt prezentate
detaliile legate de abordarea noastra numerica, in timp ce in capitolul 5
precizia modelului este testata, unde modelul TDSE este folosit pentru
investigarea ionizari sistemelor hidrogenoide si un acord excelent a fost
gasit cu alte calcule numerice “exacte” [6]. In capitolul 7 modelul TDSE
a fost aplicat pentru a studia ionizarea moleculelor biatomice prin impact
cu fotoni si cu particule incarcate. In ambele cazuri, am observat minime
adanci in densitatea de probabilitate a ionizarii, care este o evidenta di-
recta a interferentei destructive. In cazul ionizarii prin impact cu particule
incarcate am mai aratat ca in sectiune eficace de ionizare aceste minime
de interferenta se pot observa numai in planul 2Oz, care este definita de
axa moleculara gi de directia de impact a particulei incarcate.
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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 Schrédinger equation

TI tunneling ionization

VOLKOV Volkov model
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