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Introducere

Luénd in considerare caracterul ondulatoriu al electronului si caracterul
bi-centric al moleculei de hidrogen, nucleele moleculei pot fi considerate centre
de im pragtiere pentru unda asociata electronului ejectat in urma ionizarii,
analog cu experimentul Young pentru lumina. In cazul moleculei de hidrogen
sursa de emisie coerenta este reprezentata de cele doua nuclee ale moleculei,
observand astfel oscilatii in spectrul electronului emis.

In ultimii ani au fost efectuate multe experimente si studii teoretice asupra
ionizarii moleculei de hidrogen si efectul de interferenta observat in sectiunea
eficace diferentiala de ionizare. Raportul dintre sectiunile eficace ale molecu-
lei de hidrogen si a doi atomi de hidrogen, in functie de unghiul de emisie
si viteza electronului prezinta oscilatii. Amplitudinea de tranzitie poate fi de-
scrisa ca superpozitia coerenta a amplitudinilor mono-centrice, de unde rezulta
oscilatiile de interferenta in sectiunea eficace. Aceste oscilatii sunt prezente
si in urma medierii dupa toate orientarile axei moleculare [1,2]. Efectul de
interferenta pentru tranfer de sarcina [1,3,4] si fotoionizare [2,5] a fost anal-
izat de mai multa vreme.

Pentru ionizarea moleculei de hidrogen cu particule incarcate exista mai
multe rezultate experimentale. Experimentele au fost realizate folosind proiec-
tili cu energii mari Kr3** [6], Kr33t [7], proton [8,9], C®F [10-13] si FF [14].
Fenomenul a fost studiat si teoretic [15-26].

Pentru a intelege si a explica fenomenul de interferenta observat in ex-

perimente am dezvoltat o teorie analitica simpla. Calculele noastre analitice



Introducere

[17] reproduc efectele de interferenta si valorile rezultatelor obtinute pentru
sectiunea eficace diferentiala sunt aproapiate de cele experimentale. Pentru a
obtine o mai buna concordanta a sectiunii eficace cu cele experimentale am
elaborat un alt model, cel numeric.

Comun in cele doua modele este ca proiectilul are energie mare, din acesta
cauza presupunem ca are o traiectorie liniarad, iar particulele din molecula
tinta sunt descrise prin intermediul mecanicii cuantice. Aceasta aproximatie
se numeste aproximatia semiclasica. Interactiunea dintre proiectil gi particulele
din tinta este considerata perturbatie, deoarece influenteaza starea cuantica a
tintei.

In cazul fotoionizarii tintei moleculare bi-centrice posibilitatea efectului de
interferentd a fost prezisd pentru prima oard de Cohen si Fano [5]. Acest
fenomen a fost analizat mai profund de Walter si Briggs [2], inclusiv pentru
fotoionizarea dubla.

Sunt multe date experimentale [27-30] si descrieri teoretice [31-36] pen-
tru fotoionizarea moleculei de hidrogen, dar studiile care analizeazaefectele de
interferentasunt relativ putine.

Fotoionizarea poate fi tratatd in diferite etaloane (etaloane de lungime,
de viteza sau de accelertie a operatorului dipolar). Daca functiile de unda a
starilor initiale gi finale sunt exacte, rezultatele sunt idependente de etalon.
In cazul atomilor sau moleculelor cu mai multi electroni starea electronica
nu poate fi descrisd exact, si rezultatele obtinute sunt dependente de etalon.
Aceast fapt se observa si in calculele elaborate pentru heliu [40] sau molecula
de hidrogen [33]. Dar existd aproximatii, cum ar fi aproximatia RPA [33, 36]

care pot duce la rezultate independente de etalonul de calcul.



2. Ionizarea moleculei de
hidrogen prin impact cu ioni
rapizi

2.1 Modele teoretice pentru ionizarea moleculei

de hidrogen

Am elaborat diferite modele pentru ionizarea moleculei de hidrogen. Par-
ticularitatea moleculei este ca are doua nuclee identice, care pot fi considerate
centre de imprastiere pentru electronul emis. Interactiunea proiectilului cu
molecula este o perturbatie dependenta de timp. In aproximatia semiclasica
miscarea proiectilului este tratat clasic, traiectoria este lineara.

Pentru ionizarea moleculei de hidrogen cu ioni rapizi am elaborat doua
modele. In primul model starea initiala este descrisa printr-o combinatie lin-
eard de doi orbitali atomici 1s, iar starea finald este aproximatéa cu unde plane.
Folosind aceste functii de unda, calculele pot fi efectuate analitic. In al doilea
model starea finald este descrisa de o functie de unda mai precisa si calculele

se pot efectua numeric.

2.1.1 Calcule analitice

Teoria este asemanatoare cu modelul tintei atomice a lui Hansen si Kocbach

[42], cu modificiri pentru tinte moleculare. Amplitudinea de ordinul intéi se
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poate calcula cunoscand functia de unda initiala si finala a electronului activ
si potentialul in care se misca.

Starea initiala a electronului din molecula de hidrogen este descrisa prin
combinatia lineara a doi orbitali atomici de tip 1s, centrati pe nucleele tintei,
iar functia de unda finala a electronilor cu impulsul k este aproximata cu unde
plane. Amplitudinea a fost calculata folosind integrala Bethe pentru descrierea
potentialului. In calcule am mai folosit aproximatia ”peaking”, adica am luat
in considerare numai electroni cu viteze mari.

Probabilitatea de tranzitie pentru parametrul de impact b si orientarea axei

moleculare D intr-o formula simpla este

w(b,D) = |a(b,D)|? (2.1)
¢(b, D) + g(b, D) cos [(k — q)Dcosbp] , (2.2)

unde k| este componenta paralela impulsului final k, in directia proiectilului,
q este transferul minim de impuls.

Pentru a compara cu datele experimentale, probabilitatea trebuie mediata
dupa toate orientarile axei moleculare. Integrand probabilitatea astfel obtinuta

dupa parametrul de impact obtinem sectiunea eficace diferentiala

do
a0dk f27r/bw(b) db. (2.3)

Integrala (2.3) trebuie calculatd numeric, dar efectul de interferenta poate

fi studiat, observand factorul oscilator in (2.2). Integrand numai acest factor

dupa unghiurile axei moleculare, obtinem:

T

1 . sin[(k) — ¢)D]
— — D = 2.4
5 O/cos [(q ky) COSQD} sin0pdfp (hj—0)D (2.4)
De aici, probabilitatea de tranzitie poate fi scrisa ca
sin[(k) — q)D]
w(b) = e(b) + g(b)— A——— (2.5)

(ky—q)D
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iar sectiunea eficace corespunzatoare (2.3) va fi

do c Gsin[(k:H —q)D]

= 2.6
Acest rezultat poate fi comparat cu cel al lui Stolterfoht et al. [6],
do sin kD
dQydk cra kD 27)
Doarece in general ¢ < k, formula noastra poate fi aproximat astfel:
d in kD
7 _cyoAZ (2.8)

ddk kD

2.1.2 Calcule numerice

Teoria se bazeazd pe modelul prezentat in [41]. Starea initiald al moleculei
Hs este descrisa de functia de unda moleculara de tip Heitler-London cu axa
moleculara fixa D. Starea finala este produsul functiei de unda a starii legate
a ionului rezidual si a functiei de unda Coulombiana a electronului. Intrucat
procesul de ionizare este mult mai rapid decat miscarea nucleului, starea finala
a ionului rezidual este aproximata de functia de unda a ionului molecular
Hi avand axa moleculard D a starii initiale al moleculei Hy. Interactiunea
dintre electronul activ gi proiectil este de tip Coulombian. Pasi importanti
in calculele efectuate sunt: dezvoltarea in serie dupa unde partiale a functiei
de unda a electronului si a interactiunii Coulombiene, i dezvoltarea in serii
Legendre a functiei de unda a tintei. Exprimand polinoamele Legendre ca
produsul armonicelor sferice, dependenta de orientarea axei moleculare poate
fi separata.

Probabilitatea de tranzitie se obtine calculand amplitudinea de tranzitie
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folosind (2.1) si (2.3). Folosind notatia

oo lc

r
Ti0,(k,R,D) = /drlrlef(krl)ﬁcli (r1, D) (2.9)
0 >
—+o0
G;yfllccli(k7bv D) = / dz ei¥2mcmc (R)eiimucpbrlﬂcli (k’RvD) (2'10)

sectiunea eficace diferentiala devine:

do Vi 7 N\ 2
= b, k,D)|?bdb = 873 | =21
dQ.dk /'“( 'k, D)l " (vaf>
0

’ (o —or,)
X Z itr—lre s
e, (2L + 1)/ (2 + D@L + 1) (2 + 120+ 1)

x (L0L0[LF0) (L 0L0[1;0) > (lemelimillymy) (lmelimi|lym )

mgmem;
< Vi, By, B [ Gl (DG (kb D) b, (211)
0

unde (Iml’'m’|LM) denota coeficientii Clebsch-Gordan.
Prin intermediul formulelor (2.6) si (2.11) putem calcula sectiunea eficace,
putem studia efectul de interfrenta si compara rezultatele noastre cu rezultatele

experimentale.

2.2 Rezultate si discutii

Am studiat ionizarea moleculelor Hy si HQL In calcule, pentru Hs, sarcina
efectivd este a=1.165, distanta internucleard D=1.42 (in unitdti atomice) si
energia de ionizare este 0.567 Hartree. Pentru ionul molecular H D=2.00,
a=1.00 si energia de ionizare este 1.1 Hartree. Am studiat sectiunea eficace

diferentiala de ionizare pentru diferiti proiectili, diferite unghiuri de emisie
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a electronului si efectele de interferenta. Pentru a evidentia acest efect am
reprezentat raportul sectiunilor eficace al moleculei de hidrogen si doi atomi
de hidrogen in functie de viteza electronului emis pentru diferite unghiuri de

emisie. Am mai studiat dependenta acestora de orientarea axei moleculare.

2.2.1 Calcule analitice

Teoria si rezultatele au fost publicate in J. Phys. B: At. Mol. Phys. [17].
Importanta acestui model este ca prezice dependenta unghiulara a oscilatiilor

de interferenta, care ulterior a fost dovedita si experimental.

Sectiunea eficace dublu diferentiala de ionizare

Ca un prim pas am folosit proiectili Kr?*+, Kr33*, Ht de mare energie,

acestea fiind utilizate gi in experimente.

Kr* 60MeViu Kr**

T T T T T T T T TTT 10

60MeV/u
T

" " . 2
Differential cross section (cm™/eV sr)
RLLL L e L L L L Y AR
" " . 2
Differential cross section (cm™/eV sr)
AL e e L i e L R e

22 L M| L Lo -22 L M| L MR

100

10 10
Electron energy (eV) Electron energy (eV)

(a) 6, = 30° (b) 6} = 150°

Figura 2.1: Sectiunea eficace dublu diferentiald pentru ionizarea moleculei Ha prin impact
de 60 MeV/u Kr34t ion pentru unghiurile de emisie de 30° (a) si 150° (b) in functie de
energia electronului. Rezultatele calculate (linie continud) sunt comparate cu cele experi-
mentale [6] (cercuri).

Sectiunea eficace dublu diferentiala al moleculei Hy prin impact cu proiectili
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Kr3*+ de 60 MeV/u pentru unghiurile de emisie de 30° si 150°, in functie de
energia electronului, calculatd din (2.2)-(2.3) sunt reprezentate in Fig. 2.1
alaturi de rezultetele experimentale [6].

Din cauza starii finale simplificate si a aproximatiei ”peaking”, la energii
mici ale electronilor nu ne asteptam la rezultate bune. Unele discrepanteé se
pot observa si la energii mari. Totusi modelul este folositor pentru intelegerea

efectelor de interferenta.

Efectele de interferenta

Pentru a pune in evidenta efectul de interferentd, am calculat raporturile
sectiunii eficace pentru molecula de hidrogen si doi atomi de hidrogen. Sectiunile
eficace pentru tinte atomice sunt calculate pentru aceleasi potentiali de ionizare

i sarcini efective ca si pentru tintele moleculare.

Figura 2.2: Raportul sectiunilor eficace pentru ionizarea prin impact cu ioni Kr3*t de
60 MeV /u in functie de viteza gi unghiul de emisie a electronului. Viteza este coordonata
radiala iar valoarea maxima este de 35 u.a.

Pentru a analiza influenta unghiului de emisie a electronului asupra pe-

rioadei si fazei oscilatiilor de interferentd am efectuat calculele pentru viteza
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Figura 2.3: Raportul sectiunilor eficace pentru unghiurile de emisie 30° (a), 60° (b), 90°
(c) si 150° (d) (linie continud) comparatd cu datele experimentale [7] (cercuri).
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Figura 2.4: Raportul sectiunilor eficace pentru ionizarea prin impact cu protoni 5 MeV
in functie de viteza si unghiul de emisie a electronului. Viteza este coordonata radiala iar
valoarea maxima este 35 u.a.

electronului pana la 35 u.a. Rezultatele sunt prezentate in Fig. 2.2. Pentru
viteze mari raportul oscileazéu perioada variabila, pentru ca transferul de im-
puls ¢ = (Er + k%/2)/v, devine comparabil cu k cu cresterea acestuia. Asa
cum ne aratd gi formula (2.6), oscilatiiile pentru valori mai mici ale &k la 90°
sunt suprimate, perioada oscilatiilor variaza cu unghiul de emisie 27/ D cos 0.

Efectul de interferenta a fost studiat experimental [7] si pentru ionizarea
moleculei de hidrogen prin impact cu Kr3*+t. Am efectuat calculele folosind
aceeasi energie si sarcina pentru proiectil ca gi in experiment. Rezultatele
sunt prezentate in Fig. 2.3 impreund cu cele experimentale [7], pentru diferite
unghiuri de emisie. Perioada si faza oscilatiilor sunt similare cu cele observate
in experimente. Acest acord este obtinut pentru valori mai mari ale vitezei
electronilor (v > 1.5 u.a.).

Raportul sectiunilor eficace in functie de viteza si unghiul de emisie a elec-
tronului sunt prezentate in Fig. 2.4. Observam un maxim accentuat pentru
“binary peak”. Pentru proiectilul cu energia 5 MeV locul maximei pentru

emisia paralela cu traiectoria proiectilului este la k ~ 28.24 u.a. si se de-

10
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plaseaza spre viteze mai mici cu cregterea unghiului spre directia perpendicu-
lara. In Fig. 2.2 nu se observa aceste maxime in directia paralela cu traiectoria

proiectilului doarece apare la k =~ 98 u.a.

Dependenta de orientarea axei moleculare

Articolul lui Laurent et al. [16] prezintd calcule teoretice CDW-EIS si
studieaza dependenta sectiunii eficace de orientarea axei moleculare. Calculele
au fost efectuate pentru proiectili C%F de 13.7 MeV /u si pentru energii diferite
ale electronului emis (10 €V, 61.3 €V, 100 eV). Orientarea axei este paraleld sau
perpendiculara pe directia proiectilului. Pentru a compara rezultatele noastre
cu cele publicate in articol, am efectuat calculele pentru aceleasi energii ale
electronului si a proiectilului.

Pentru investigarea dependentei de orientarea axei moleculare in calcule
am omis integrarea dupa orientarea moleculei. Calculam sectiunea eficace in-
troducand (2.2) direct in (2.3), astfel sectiunea eficace va depinde de orientarea
moleculei. Rezultatele au fost publicate in Nucl. Instrum. Meth. Phys. Res.
B [25].

In Fig. 2.5 sunt prezentate rezultatele noastre impreuna cu cele ale lui
Laurent et al. [16] pentru orientarea paraleld respectiv perpendiculara a axei
moleculare cu traiectoria proiectilului, pentru o energie a electronului de 100
eV. Se poate vedea, ca orientarea moleculei influenteaza sectiunea eficace de
ionizare. Rezultatele noastre sunt in buna concordanta cu cele ale lui Laurent
et al. [16]. Putem afirma c& modelul nostru simplu descrie bine gi dependenta
de orientarea axei moleculare.

Sa ne concentram asupra infuentei orientarii axei moleculare pe oscilatiile
de interferentd. In calcule, am considerat electroni cu viteza de panla 60 de
u.a.

Fig. 2.6 prezinta sectiunea eficace mediata dupa unghiurile ¢p pentru
diferite p orientari ale moleculei si pentru diferite unghiuri de emisie. Se poate
observa, ca oscilatiile sunt cele mai pronuntate pentru orientarea paralela al

moleculei, in acord cu observatiile lui Sisourat et al. [43]. Interferenta este

11
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C* 13.7MeV/u

™ 13.7MeV/u

= SCA (present)
270" — — CDW-EIS (Laurent et al. 2002)

(a) Op = 0°, E. = 100 eV (b) 6p = 90°, E. = 100 eV

Figura 2.5: Sectiunea eficace dublu diferentiala calculatd pentru ionizarea moleculei de
hidrogen de 13.7 MeV/u CS% ion in functie de unghiul de emisie impreuna cu rezultatele
CDW-EIS [16]. Axa moleculard este paraleld (a) respectiv perpendiculard (b) pe traiectoria
proiectilului. Energia electronului este de 100 eV.

sistematic constructiva pentru k| = ¢, adica daca viteza electronului emis este
k =~ 2vcosfy (k =~ 47 w.a. pentru 6 = 0°, k ~ 40 w.a. pentru 6, = 30°
si k &~ 23.5 u.a. pentru 6, = 60°). In unele cazuri, cand molecula disociaza,
unghiul 6 poate fi detectat experimental.in acest cazar fi posibila compararea

cu rezultatele noastre.

2.2.2 Calcule numerice

Am putut vedea ca calculele analitice reproduc efectele de interferenta
in ionizarea moleculei de hidrogen, dar sectiunea eficace diferentiala difera
de valorile experimentale. Am elaborat un model nou pentru imbunéatatirea
calculelor. Pentru a putea compara rezultatele obtinute, am efectuat calculele
pentru aceleasi proiectili ca gi in cazul calculelor analitice, pornind de la (2.11).

In dezvoltarea functiei de unda a electronului in unde partiale, valoarea

maxima pentru Iy varieaza In functie de viteza electronilor emisi, are valori

12
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C* 13.7MeVin 0= 0" 30" 60° 90
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Figura 2.6: Raportul o(H2)/20(H) in functia de viteza electronului pentru diferite unghi-
uri Op si 0° (a), 30° (b), 60° (c) respectiv 90° (d) unghiuri de emisie a electronului.

incepand de la 6 pentru energii mici si cregte pana la 30 pentru energii mari.

Rezultatele acestui model au fost publicate in Technical Review (Physics) [23].

13
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Sectiunea eficace dublu diferentiala

Fig. 2.7 prezinta sectiunea eficace diferentiala pentru ionizarea moleculei

34+ mpreuns cu datele experimentale

de hidrogen prin impact cu 60 MeV /u Kr
[6], pentru unghiurile de emisie de 30° (a) si 150° (b). Putem observa, ci acest

model da rezultate mult mai bune, mai ales la energii mici ale electronului.

Kr*" 60MeViu Kr*" 60MeViu

— T — T Ty 10"

T — T T T T T T Ty

Differential cross section (cmzleV sr)
3

Differential cross section (cmzleV sr)
3

102 10"
21 L M| L Lo 21 L M| L L
107y 10 100 107 10 100
Electron energy (eV) Electron energy (eV)
(a) 6, = 30° (b) 65 = 150°

Figura 2.7: Sectiunea eficace diferentiala in functia energiei electronilor in cazul ionizarii
moleculei de hidrogen cu 60 MeV/u Kr34t pentru unghiurile de emisie de 30° (a) si 150°
(b). Rezultatele noastre (linie continui) sunt comparate cu cele experimentale [6] (cercuri).

Diferenta la energii mari poate fi explicata prin faptul ca functia de unda

finala este mono-centrica. Am studiat si efectele de interferenta cu acest model.

Efectele de interferenta

Pentru evidentierea efectului de interferentd am reprezentat raportul sec-
tiuniilor eficace o(Hsy)/20(H) in functie de viteza electronului pentru diferite
unghiuri de emisie gi pentru diferiti proiectili.

Fig. 2.8 prezinta raportul sectiunilor eficace in functie de viteza electronu-
lui. Proiectilul este 68 MeV/u Kr®3*, unghiurile de emisie de 30° si 90°. Si

in acest caz se pot observa oscilatii de interferenta, dar au un aspect crescator
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2. Jonizarea moleculei de hidrogen prin impact cu ioni rapizi

Kr*™ 68MeViu

2.5

O(H,)/20(H)
N
T

15—

Electron velocity (a.u.)

Figura 2.8: Rezultatele teoretice pentru raportul sectiuniilor eficace in functie de viteza
electronilor pentru diferite unghiuri de emisie.
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Figura 2.9: Rezultatele teoretice din Fig. 2.8 corectate (linie continud) impreund cu cele
experimentale [7] (cercuri).

cu cregterea vitezei electronilor. Am corectat acest aspect crescator si am

comparat rezultatele noastre ce cele experimentale [7] (Fig. 2.9). In acest
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2. Jonizarea moleculei de hidrogen prin impact cu ioni rapizi

caz perioada gi faza oscilatiilor difera de cele experimentale, fapt explicat prin

caracterul mono-centric a functiei de unda finala al electronului.

2.3 Concluzii

Prin intermediul celor doud modele prezentate am investigat nu numai
sectiunea eficace dar gi efectele de interfrentd datorate caracterului bi-centric
al moleculei de hidrogen. Am studiat si dependenta acestora de orientarea

axel moleculare.

Kr*" 60MeV/u Kr*** 60MeV/u
L B E—
14 . .

experimental

H — —  theoretical - analytical
——  theoretical - numerical
1.2 —

£ 4
ot
2107k E
£ F 3
= [ ]
5 10 E z 1
g E EI
2 E ] S
2
: =
10 I T8
= E 3
E 20 L 3
5107 £ A =
£ 0 E N 0.6
El F e experimental N
10— — theoretical - analytical =
E —— theoretical - numerical 3
E 3 041 B
w2l | ] P R I S N
1 10 100 0 1 2 3 4 5
Electron energy (eV) Electron velocity (a.u.)
(a) cross section, 6}, = 30° (b) interference effect, 0 = 30°

Figura 2.10: Sectiunea eficace diferentiald in functia energiei electronului (a) si raportul
o(Hz)/so(H) in functie de viteza electronilor (b) pentru ionizarea moleculei Hy prin impact
cu 60 MeV/u Kr3** la unghiul de emisie de 30° a electronului. Rezultatele noastre teoretice
sunt comparate cu cele experimentale [6].

Importanta primului model este ca prezice dependenta unghiulara a pe-
rioadei oscilatiilor, ulterior dovedit gi experimental. Modelul da o descriere
buna a efectelor de interferenta si rezultatele sunt in buna concordanta cu
datele experimentale. Pentru sectiunea eficace, rezultatele difera de cele ex-
perimentale. Am studiat si dependenta sectiunii eficace si a oscilatiilor de

interferent de orientarea axei moleculare (paraleld si perpendiculara pe traiec-
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2. Jonizarea moleculei de hidrogen prin impact cu ioni rapizi

toria proiectilului). Rezultatele obtinute dovedesc ca modelul este potrivit
si pentru descrierea dependentei de orientarea axei moleculare. Deficienta
modelului este neconcordanta cu sectiunea eficace experimentala. Pentru
imbunatatirea rezultatelor am elaborat un nou model, cel numeric.

Pentru a compara cele doua modele, calculele in al doilea model au fost
efectuate pentru aceleasi proiectili, unghiuri de emisie si viteza electronilor.

Aga cum se observa gi in Fig. 2.10(a) calculele numerice dau rezultate mai
bune pentru sectiunea eficace mai ales la energii mici ale electronilor. Despre
efectele de interferentd (Fig. 2.10(b)) putem spune, cd apar oscilatii, dar
faza si perioada difera de cele experimentale. Cauza acestei diferente poate fi
caracterul mono-centric a functiei de unda finale a electronului.

In concluzie putem afirma c& modelele noastre teoretice dau o descriere
buna pentru sectiunile eficace, efectele de interferenta si dependenta acestora

de orientarea axei moleculare.

17



3. Fotoionizarea moleculei de
hidrogen

3.1 Fotoionizarea in aproximatia undei plane

Pentru a obtine o formula simpla pentru descrierea interferentei, electronul
emis este descris prin unde plane. Analizam rezultatele in cele doua etaloane
a operatorului diporal, cel de viteza si de lungime.

Sectiunea eficace de fotoionizare pentru o radiatie liniar polarizata poate
fi exprimata ca

472
i — M [ [ 27 3.1
of wﬁc| f (wf )| ( )

si elementul de matrice In aproximatia dipolara este
Myi(wyi) = (f[€V]i). (3.2)

Pentru a calcula elementul de matrice My; trebuie sa cunoastem functia
de unda initiala si finala a electronului. Pentru atomul de hidrogen starea
finala este descrisa de unde plane. Molecula de hidrogen este descrisa prin
formalismul orbitalilor moleculari. Starea initiala este descrisa prin combinatia
lineara a doi orbitali atomici de tip 1s iar starea finald prin unde plane.

Folosirea undelor plane faciliteaza efectuare analitica a calculelor, functii
de unda mai precise necesita calcule numerice. Rezultatele obtinute cu unde

plane ne dau numai o descriere calitativa a efectelor de interferenta.
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3. Fotoionizarea moleculei de hidrogen

Pentru obtinerea sectiunii eficace trebuie sa calculam mai intai elementul

de matrice.

3.1.1 Calculele in etalonul de viteza

In etalonul de vitezi elementul de matrice in aproximatia dipolara este
My; = ik ?e(f|V,]i), (3.3)

unde factorul k'/2 apare deoarece functia de undi este normati pe impuls.
Pentru verificarea efectului de interferenta trebuie sa calculam raportul sectiunilor
eficace 0(Hs)/20(H), deci trebuie sd calculam sectiunile eficace pentru atomul

si pentru molecula de hidrogen.

Atomul de hidrogen

Introducem functiile de unda initiale si finale in elementul de matrice (3.3)

si introducand elementul de matrice in (3.1) pentru sectiunea eficace avem

O'fi

32 aPk3 9
_  cos?h, 3.4
wyic (a? + k2)4 €08 (3.4)

unde cos 0, = €k.

Mbolecula de hidrogen

Pentru molecula de hidrogen elementul de matrice trebuie mediat dupa
toate orientdrile axei moleculare si astfel introdus in (3.1). Sectiunea eficace

pentru fotoionizarea moleculei de hidrogen in etalonul de viteza este

- 64 a’k?
a wric(l+5) (o + k2)*

Ofi (35)

9 sin(kD)
cos” 0, [1 + D

Forma o; o< (ek)?[1 + %] pentru fotoionizarea moleculei de hidrogen

in etalonul de vitezd a fost prezis prima oard de citre Cohen gi Fano [5].
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3. Fotoionizarea moleculei de hidrogen

3.1.2 Calculele in etalonul de lungime

In aproximatia dipolara elementul de matrice in etalonul de lungime este
Mg = —kY 2w e f|rfi). (3.6)
Procedura de calcul este aceeasi ca si in cazul etalonului de viteza.

Atomul de hidrogen

2
opi = oz R0 cos® 0, (3.7

unde cosf, = ek.

Molecula de hidrogen

1024wys; k3 9 sin(kD)
i = 0. |1
o1 A+ (@il | T
16wyg; a’k 23 _ D?cos?o, sin(kD)
c(1+85) (a2+k2)* | 3 kD

+% (1 —3cos?6,) (COS(kD) B Sink(f)D)ﬂ i

256w;y; a®k 29 sin(kD)
c(1+8) (a2 + k25 ™ 7| kD

- cos(kD)} . (38)

3.2 Rezultate si discutii

Atomul de hidrogen

PO . o . 2 2

Luéand in considerare ca pentru atomul cu un singur electron w = % + %,
putem observa ca sectiunea eficace in etalonul de lungime este de 4 ori mai mare
decat in etalonul de viteza. Comportamentul asimptotic pentru energii mari
—7/2

ale fotonilor este de forma o o« w , corecta in ambele etaloane. Comparand
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3. Fotoionizarea moleculei de hidrogen

H atom

——  plane waves, length form
— — plane waves, velocity form AN
+ = Coulomb waves AN

. 2
Total cross section (cm”)
-
<,
T T T T T Ty TR

22 MR | MR | P
10 100
Electron energy (eV)

Figura 3.1: Sectiunea eficace totala de fotoionizare a atomului de hidrogen in functie de
energia electronului. Rezultatele exacte (folosind unde Coulombiene) sunt comparate cu cele
obtinute prin aproximatia de unde plane in doua diferite etaloane.

cu rezulatele Coulombiene exacte [44] putem afirma, c& aproximatia de unde
plane ne da rezultate corecte pentru energii mari ale fotonilor in etalonul de

viteza (vezi Fig. 3.1).

Mbolecula de hidrogen

Studiind sectiunile eficace in etalonul de lungime (3.8) si de viteza (3.5) ob-
servam ca difera nu numai in marime dar si in dependenta de unghiul de emisie
a electronului gi prin orientarea axei moleculare. In etalonul de vitezi pentru
molecule avem aceleasi dependents cos? @, ca si pentru atomi, in etalonul de
lungime obtinem o dependenta mult mai complicata, emisia de electroni apare
i in directia perpendiculara 8.=90°.

Figurile 3.2, 3.3 prezinta sectiunile eficace pentru fotoionizarea moleculei
de hidrogen pentru diferite energii ale fotonului si orientare fixa al moleculei,
normat la valoarea maxima. Rezultatele pentru sectiunea eficace in ambele
etaloane sunt comparate cu rezultatele teoretice ale lui Semenov si Cherepkov
[36] si datele experimentale existente [45].

In Fig. 3.2 este reprezentata sectiunea eficace pentru orientarea paralela
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3. Fotoionizarea moleculei de hidrogen

velocity form
= = length form
. RPA (Semenov et al. 2003)
N experimental (Ref. [19] in Semenov ef al. 2003)

E =21.1eV
P

Figura 3.2: Reprezentarea polara a sectiunii eficace de fotoionizare pentru axa moleculara
paraleld cu vectorul de polarizare pentru diferite energii ale fotonilor impreuna cu rezultatele
teoretice ale lui Semenov si Cherepkov [36] si datele experimentale [45].

a axei moleculare cu vectorul de polarizare €. Pentru energii mici ale fo-
tonilor rezultatele sunt in buna concordanta, distributia este una dipolara din
cauza factorului cos? .. Diferentele apar la energii mai mari si la 84.2 eV
sunt deja esentiale. La aceasta energie probabilitatea de a emite un electron
in directia vectorului de polarizare in etalonul de viteza devine foarte mica
intrucat cos(kD/2) este aproape 0 (este exact zero la 82 eV). Forma graficii in
etalonul de lungime este diferita, nu se reduce la valoarea 0 pentru unghiul de
emisie de 0°, iar deosebirea de rezultatele lui Semenov si Cherepkov [36] este
totala.

Daca axa moleculara este perpendiculara pe vectorul de polarizare, rezul-
tatele ambelor etaloane si cele ale lui Semenov gi Cherepkov sunt in perfecta
concordanta (Fig. 3.3).

Diferenta dintre rezultatele celor doua etaloane poate fi evidentiata prin
parametrul de asimetrie [, care caracterizeaza distributia unghiulara. In

etalonul de viteza acest parametru este 2, ca si la atom, iar in etalonul de
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3. Fotoionizarea moleculei de hidrogen

N —— velocity form

phv = = length form P
0 RPA (Semenov et al. 2003)
" experimental (Ref. [19] in Semenov ef al. 2003)

Figura 3.3: La fel ca si Fig. 3.2, dar pentru 90° intre axa moleculara si vectorul de
polarizare.

lungime este mai complicat de calculat, si are valoarea mai mica decat 2.

In Fig. 3.4 am reprezentat parametrul de asimetrie in diferite etaloane
impreund cu rezultatele teoretice ale lui Cacelli et al. [33], datele experimentale
ale lui Marr et al. [47] si Southworth et al. [46]. Rezultatele noastre in etalonul
de viteza este 2, iar in etalonul de lungime este mai mic gi scade cu cresterea
energiei fotonilor. Acest comportament este similar cu rezultatele obtinute de
Cacelli et al. [33]. Rezultatele etalonului de lungime sunt mai aproape de cele
experimentale decat cele ale etalonului de viteza.

Pentru evidentierea efectului de interferentd am reprezentat in Fig. 3.5
raportul o(Hs)/20(H). Rezultatele noastre teoretice sunt prezentate aldturi
de datele experimentale ale lui Samson si Haddad [30], impartit cu sectiunea
eficace totala a fotoionizarii atomului de hidrogen, pentru acelasi potential de
ionizare pentru molecula gi pentru atom. In ambele etaloane electronul emis
este descris prin unde plane. In acest caz unghiul de emisie 6, este in legatura

cu directia proiectilului 6 = 5 — .. Putem observa din (3.5) ca in etalonul
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3. Fotoionizarea moleculei de hidrogen
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Figura 3.4: Parametrul de asimetrie 3 pentru fotoionizarea moleculei de hidrogen in functie
de energia fotonului. Rezultatele noastre sunt prezentate impreuna cu rezultatele teoretice
ale lui Cacelli et al. [33], datele experimentale ale lui Marr et al. [47] si Southworth et al. [46]

18—
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Figura 3.5: Raportul o(Hz2)/20(H) in functie de viteza electronului emis. in etalonul de
lungime raporturile sunt prezentate pentru diferite unghiuri 8, dar si mediate dupa ele.
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3. Fotoionizarea moleculei de hidrogen

de viteza sectiunea eficace diferentiala are aceeasi distributie ca si in cazul
atomului, iar in etalonul de lungime raportul este dependent de unghiul de
emisie a electronului.

In calculele lor teoretice Semenov si Cherepkov [36] au numit minimul de
la 80 eV ”Cooper-like”. Au afirmat ca acest minim este in relatie cu forma ne-
sfericd a potentialului molecular. Aceasta este adeviarat, dar noi mai adaugam,
ca acest minim este cauzat de interferenta undelor electronului emis. Studii
recente [39] au ardtat cd pentru molecule homonucleare minimul Cooper si
minimul interferentei apare la acelasi viteza a electronului.

In etalonul de lungime sectiunea eficace nu scade la 0, dar minimul existi.
Integrand dupa toate unghiurile de emisie observam ca rezultatele etalonului

de lungime sunt in buna concordanta cu datele experimentale (Fig. 3.5).

3.3 Concluzii

Am studiat efectele de interferenta si in cazul fotoionizarii moleculei de
hidrogen. Rezultatele au fost publicate in Phys. Lett. A [38]. Starea finald
a electronului activ este descrisa prin unde plane, astfel calculele efectuate in
diferite etaloane conduc la rezultate diferite privind valoarea sectiunii eficace si
distributia unghiulara a electronilor. Etalonul de viteza da rezultate mai bune
pentru valoarea sectiunii eficace, iar pentru distributia unghiulara a electro-
nilor etalonul de lungime conduce la rezultate mai interesante si de incredere.
Mediind dupa toate orientarile moleculei in etalonul de viteza, obtinem acelagi
dependent# cos? f, ca si pentru atomi [2], iar etalonul de lungime prezinti o
dependenta unghiulara mult mai complicata. In ultimul caz apare emisia de
electroni gi in directia perpendiculara pe vectorul de polarizare, ca si in cazul
functiilor de und& mai precise [2].

Ca gi In cazul anterior, pentru ionizarea cu ioni rapizi [17] am studiat rapor-
tul o(Hz)/20(H) in functie de viteza electronului emis. Minimele gi maximele
obtinute sunt dovade clare a interferentei. In etalonul de vitezd aceste oscilatii

nu depind de unghiul de emisie a electronului. In etalonul de lungime s-a
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3. Fotoionizarea moleculei de hidrogen

observat dependenta de unghiul de emisie, din cauza dependentei unghiulare
diferite pentru atom si molecula. Integrand dupa aceste unghiuri rezultatele

etalonului de lungime sunt in buné concordanti cu cele experimentale [30,37].
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4. Concluzii finale

Teza trateaza efectele de interferenta observate in raportul sectiunilor efi-
cace diferentiale a moleculei de hidrogen si a doi atomi de hidrogen, in functie
de viteza electronului, pentru diferite unghiuri de emisie in cazul ionizarii prin
impact cu ioni gi fotoni. Aparitia efectului de interferenta este cauzata de
caracterul bi-centric al moleculei de hidrogen.

Calculele se bazeaza pe aproximatia semiclasica, unde traiectoria proiec-
tilului este tratat clasic, iar electronii din molecula tinta sunt descrise cuantic.
Interactiunea dintre proiectil si electron este considerata perturbatie. Am cal-
culat sectiunea eficace diferentiald pentru ionizarea moleculei cu ioni si fotoni.

In cazul ionizérii moleculei de hidrogen prin ioni rapizi am elaborat doua
modele. In primul model starea finald a electronului este descrisi prin unde
plane, astfel calculele pot fi efectuate analitic. In al doilea model starea fi-
nala este descrisa prin unde Coulombiene, astfel calculele necesita rezolvari
numerice. Rezultatele obtinute prin cele doua modele au fost comparate cu
datele experimentale.

Analizand rezultatele pentru sectiunea eficace diferentiala putem afirma,
ca obtinem date mai bune cu cel de al doilea model, mai ales la energii mici
ale electronului ejectat.

In cazul efectului de interferenta observam ca am obtinut rezultate bune cu
primul model, care prezice si dependenta unghiulara a oscilatiilor de interferenta,
dovedite ulterior experimental. Oscilatiile sunt cele mai accentuate in cazul

orientarii paralele a moleculei cu traiectoria proiectilului, si pentru k| = g este
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4. Concluzii finale

intotdeauna constructiva.

Pe langa ionizarea moleculei de hidrogen prin ioni rapizi am mai studiat
si fotionizarea [38]. In acest caz starea finald a electronului emis este descrisi
prin unde plane.

Calculele au fost efectuate in diferite etaloane (de vitezd si de lungime)
iar rezultatele obtinute sunt diferite in functie de etalonul folosit. Pentru
valoarea sectiunii eficace etalonul de viteza da rezultate mai bune, iar etalonul
de lungime descrie mai bine distributia unghiulara a electronilor. In etalonul
de lungime este posibila si emisia de electroni perpendicular pe vectorul de
polarizare, ca si in cazul folosirii functiilor de unda mai precise.

Analizand efectul de interferenta observam ca in etalonul de viteza oscilatiile
sunt independente de unghiul de emisie a electronului, iar in etalonul de
lungime apare acesata dependenta. Oscilatiile sunt prezente si dupa ce se
mediaza dupa toate unghiurile de emisie posibile gi sunt in buna concordanta
cu datele experimentale.

In tez# am studiat ionizarea moleculei de hidrogen prin particule incarcate
si fotoionizare, elaborand diferite modele. Obiectivul urmarit era investigarea
efectelor de interferenta, observate in spectrul electronului emis, interferenta
cauzata de caracterul bi-centric a moleculei de hidrogen. Modelele elaborate
au evidentiat acest efect si rezultatele obtinute sunt in buna concordantd cu

datele experimentale si alte rezultate teoretice.
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