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Conducător ştiinţific: Prof. Dr. Nagy Ladislau

Ianuarie 2010
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Introducere

Luând ı̂n considerare caracterul ondulatoriu al electronului şi caracterul
bi-centric al moleculei de hidrogen, nucleele moleculei pot fi considerate centre
de ı̂m prăştiere pentru unda asociată electronului ejectat ı̂n urma ionizării,
analog cu experimentul Young pentru lumină. În cazul moleculei de hidrogen
sursa de emisie coerentă este reprezentată de cele două nuclee ale moleculei,
observând astfel oscilaţii ı̂n spectrul electronului emis.

În ultimii ani au fost efectuate multe experimente şi studii teoretice asupra
ionizării moleculei de hidrogen şi efectul de interferenţă observat ı̂n secţiunea
eficace diferenţială de ionizare. Raportul dintre secţiunile eficace ale molecu-
lei de hidrogen şi a doi atomi de hidrogen, ı̂n funcţie de unghiul de emisie
şi viteza electronului prezintă oscilaţii. Amplitudinea de tranziţie poate fi de-
scrisă ca superpoziţia coerentă a amplitudinilor mono-centrice, de unde rezultă
oscilaţiile de interferenţă ı̂n secţiunea eficace. Aceste oscilaţii sunt prezente
şi ı̂n urma medierii după toate orientările axei moleculare [1, 2]. Efectul de
interferenţă pentru tranfer de sarcină [1, 3, 4] şi fotoionizare [2, 5] a fost anal-
izat de mai multă vreme.

Pentru ionizarea moleculei de hidrogen cu particule ı̂ncărcate există mai
multe rezultate experimentale. Experimentele au fost realizate folosind proiec-
tili cu energii mari Kr34+ [6], Kr33+ [7], proton [8,9], C6+ [10–13] şi F9+ [14].
Fenomenul a fost studiat şi teoretic [15–26].

Pentru a ı̂nţelege şi a explica fenomenul de interferenţă observat ı̂n ex-
perimente am dezvoltat o teorie analitică simplă. Calculele noastre analitice
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Introducere

[17] reproduc efectele de interferenţă şi valorile rezultatelor obţinute pentru
secţiunea eficace diferenţială sunt aproapiate de cele experimentale. Pentru a
obţine o mai bună concordanţă a secţiunii eficace cu cele experimentale am
elaborat un alt model, cel numeric.

Comun ı̂n cele două modele este că proiectilul are energie mare, din acestă
cauză presupunem că are o traiectorie liniară, iar particulele din molecula
ţintă sunt descrise prin intermediul mecanicii cuantice. Această aproximaţie
se numeste aproximaţia semiclasică. Interacţiunea dintre proiectil şi particulele
din ţintă este considerată perturbaţie, deoarece influenţează starea cuantică a
ţintei.

În cazul fotoionizării ţintei moleculare bi-centrice posibilitatea efectului de
interferenţă a fost prezisă pentru prima oară de Cohen şi Fano [5]. Acest
fenomen a fost analizat mai profund de Walter şi Briggs [2], inclusiv pentru
fotoionizarea dublă.

Sunt multe date experimentale [27–30] şi descrieri teoretice [31–36] pen-
tru fotoionizarea moleculei de hidrogen, dar studiile care analizeazăefectele de
interferenţăsunt relativ puţine.

Fotoionizarea poate fi tratată ı̂n diferite etaloane (etaloane de lungime,
de viteză sau de accelerţie a operatorului dipolar). Dacă funcţiile de undă a
stărilor iniţiale şi finale sunt exacte, rezultatele sunt idependente de etalon.
În cazul atomilor sau moleculelor cu mai mulţi electroni starea electronică
nu poate fi descrisă exact, şi rezultatele obţinute sunt dependente de etalon.
Aceast fapt se observă şi ı̂n calculele elaborate pentru heliu [40] sau molecula
de hidrogen [33]. Dar există aproximaţii, cum ar fi aproximaţia RPA [33, 36]
care pot duce la rezultate independente de etalonul de calcul.
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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 că are două nuclee identice, care pot fi considerate
centre de ı̂mprăştiere pentru electronul emis. Interacţiunea proiectilului cu
molecula este o perturbaţie dependentă de timp. În aproximaţia semiclasică
mişcarea proiectilului este tratat clasic, traiectoria este lineară.

Pentru ionizarea moleculei de hidrogen cu ioni rapizi am elaborat două
modele. În primul model starea iniţială este descrisă printr-o combinaţie lin-
eară de doi orbitali atomici 1s, iar starea finală este aproximată cu unde plane.
Folosind aceste funcţii de undă, calculele pot fi efectuate analitic. În al doilea
model starea finală este descrisă de o funcţie de undă mai precisă şi calculele
se pot efectua numeric.

2.1.1 Calcule analitice

Teoria este asemănătoare cu modelul ţintei atomice a lui Hansen şi Kocbach
[42], cu modificări pentru ţinte moleculare. Amplitudinea de ordinul ı̂ntâi se
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2. Ionizarea moleculei de hidrogen prin impact cu ioni rapizi

poate calcula cunoscând funcţia de undă iniţială şi finală a electronului activ
şi potenţialul ı̂n care se mişcă.

Starea iniţială a electronului din molecula de hidrogen este descrisă prin
combinaţia lineară a doi orbitali atomici de tip 1s, centraţi pe nucleele ţintei,
iar funcţia de undă finală a electronilor cu impulsul k este aproximată cu unde
plane. Amplitudinea a fost calculată folosind integrala Bethe pentru descrierea
potenţialului. În calcule am mai folosit aproximaţia ”peaking”, adică am luat
ı̂n considerare numai electroni cu viteze mari.

Probabilitatea de tranziţie pentru parametrul de impact b şi orientarea axei
moleculare D̂ ı̂ntr-o formulă simplă este

w(b, D̂) = |a(b, D̂)|2 (2.1)

= c(b, D̂) + g(b, D̂) cos
[
(k‖ − q)D cos θD

]
, (2.2)

unde k‖ este componenta paralelă impulsului final k, ı̂n direcţia proiectilului,
q este transferul minim de impuls.

Pentru a compara cu datele experimentale, probabilitatea trebuie mediată
după toate orientările axei moleculare. Integrând probabilitatea astfel obţinută
după parametrul de impact obţinem secţiunea eficace diferenţială

dσ

dΩkdk
= 2π

∫
bw(b) db. (2.3)

Integrala (2.3) trebuie calculată numeric, dar efectul de interferenţă poate
fi studiat, observând factorul oscilator ı̂n (2.2). Integrând numai acest factor
după unghiurile axei moleculare, obţinem:

1
2

π∫
0

cos
[
(q − k‖)D cos θD

]
sin θDdθD =

sin[(k‖ − q)D]
(k‖ − q)D

. (2.4)

De aici, probabilitatea de tranziţie poate fi scrisă ca

w(b) = c(b) + g(b)
sin[(k‖ − q)D]

(k‖ − q)D
, (2.5)
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2. Ionizarea moleculei de hidrogen prin impact cu ioni rapizi

iar secţiunea eficace corespunzătoare (2.3) va fi

dσ

dΩkdk
= C +G

sin[(k‖ − q)D]
(k‖ − q)D

. (2.6)

Acest rezultat poate fi comparat cu cel al lui Stolterfoht et al. [6],

dσ

dΩkdk
= C +G

sin kD
kD

. (2.7)

Doarece ı̂n general q � k, formula noastră poate fi aproximat astfel:

dσ

dΩkdk
= C +G

sin k‖D
k‖D

. (2.8)

2.1.2 Calcule numerice

Teoria se bazează pe modelul prezentat ı̂n [41]. Starea iniţială al moleculei
H2 este descrisă de funcţia de undă moleculară de tip Heitler–London cu axă
moleculară fixă D. Starea finală este produsul funcţiei de undă a stării legate
a ionului rezidual şi a funcţiei de undă Coulombiană a electronului. Întrucât
procesul de ionizare este mult mai rapid decât mişcarea nucleului, starea finală
a ionului rezidual este aproximată de funcţia de undă a ionului molecular
H+

2 având axa moleculară D a stării iniţiale al moleculei H2. Interacţiunea
dintre electronul activ şi proiectil este de tip Coulombian. Paşi importanţi
ı̂n calculele efectuate sunt: dezvoltarea ı̂n serie după unde parţiale a funcţiei
de undă a electronului şi a interacţiunii Coulombiene, şi dezvoltarea ı̂n serii
Legendre a funcţiei de undă a ţintei. Exprimând polinoamele Legendre ca
produsul armonicelor sferice, dependenţa de orientarea axei moleculare poate
fi separată.

Probabilitatea de tranziţie se obţine calculând amplitudinea de tranziţie
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2. Ionizarea moleculei de hidrogen prin impact cu ioni rapizi

folosind (2.1) şi (2.3). Folosind notaţia

Γlf lcli(k,R,D) =

∞∫
0

dr1r
2
1Rlf (kr1)

rlc<

rlc+1
>

cli(r1, D) (2.9)

Gmc

lf lcli
(k, b,D) =

+∞∫
−∞

dz ei
∆E

v zYlcmc
(R̂)e−imcϕbΓlf lcli(k,R,D) (2.10)

secţiunea eficace diferenţială devine:

dσ

dΩkdk
=

∞∫
0

|a(b,k,D)|2b db = 8π3

(
ZpNi
vpNf

)2

×
∑

lf lclil
′
f l

′
c

il
′
f−lf e

i(σ
l
′
f

−σlf
)

(2li + 1)
√

(2lf + 1)(2l′f + 1)(2lc + 1)(2l′c + 1)

× (lc0li0|lf0)(l
′

c0li0|l
′

f0)
∑

mfmcmi

(lcmclimi|lfmf )(l
′

cmclimi|l
′

fmf )

× Y ∗lfmf
(k̂)Yl′fmf

(k̂)

∞∫
0

Gmc

lf lcli
(k, b,D)Gmc ∗

l
′
f l

′
cli

(k, b,D) b db, (2.11)

unde (lml′m′|LM) denotă coeficienţii Clebsch-Gordan.
Prin intermediul formulelor (2.6) şi (2.11) putem calcula secţiunea eficace,

putem studia efectul de interfrenţă şi compara rezultatele noastre cu rezultatele
experimentale.

2.2 Rezultate şi discuţii

Am studiat ionizarea moleculelor H2 şi H+
2 . În calcule, pentru H2, sarcina

efectivă este α=1.165, distanţa internucleară D=1.42 (̂ın unităţi atomice) şi
energia de ionizare este 0.567 Hartree. Pentru ionul molecular H+

2 D=2.00,
α=1.00 şi energia de ionizare este 1.1 Hartree. Am studiat secţiunea eficace
diferenţială de ionizare pentru diferiţi proiectili, diferite unghiuri de emisie
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2. Ionizarea moleculei de hidrogen prin impact cu ioni rapizi

a electronului şi efectele de interferenţă. Pentru a evidenţia acest efect am
reprezentat raportul secţiunilor eficace al moleculei de hidrogen şi doi atomi
de hidrogen ı̂n funcţie de viteza electronului emis pentru diferite unghiuri de
emisie. Am mai studiat dependenţa acestora de orientarea axei moleculare.

2.2.1 Calcule analitice

Teoria şi rezultatele au fost publicate ı̂n J. Phys. B: At. Mol. Phys. [17].
Importanţa acestui model este că prezice dependenţa unghiulară a oscilaţiilor
de interferenţă, care ulterior a fost dovedită şi experimental.

Secţiunea eficace dublu diferenţială de ionizare

Ca un prim pas am folosit proiectili Kr34+, Kr33+, H+ de mare energie,
acestea fiind utilizate şi ı̂n experimente.

(a) θk = 30◦ (b) θk = 150◦

Figura 2.1: Secţiunea eficace dublu diferenţială pentru ionizarea moleculei H2 prin impact
de 60 MeV/u Kr34+ ion pentru unghiurile de emisie de 30◦ (a) şi 150◦ (b) ı̂n funcţie de
energia electronului. Rezultatele calculate (linie continuă) sunt comparate cu cele experi-
mentale [6] (cercuri).

Secţiunea eficace dublu diferenţială al moleculei H2 prin impact cu proiectili
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2. Ionizarea moleculei de hidrogen prin impact cu ioni rapizi

Kr34+ de 60 MeV/u pentru unghiurile de emisie de 30◦ şi 150◦, ı̂n funcţie de
energia electronului, calculată din (2.2)–(2.3) sunt reprezentate ı̂n Fig. 2.1
alături de rezultetele experimentale [6].

Din cauza stării finale simplificate şi a aproximaţiei ”peaking”, la energii
mici ale electronilor nu ne aşteptăm la rezultate bune. Unele discrepanţĕ se
pot observa şi la energii mari. Totuşi modelul este folositor pentru ı̂nţelegerea
efectelor de interferenţă.

Efectele de interferenţă

Pentru a pune ı̂n evidenţă efectul de interferenţă, am calculat raporturile
secţiunii eficace pentru molecula de hidrogen şi doi atomi de hidrogen. Secţiunile
eficace pentru ţinte atomice sunt calculate pentru aceleaşi potenţiali de ionizare
şi sarcini efective ca şi pentru ţintele moleculare.

Figura 2.2: Raportul secţiunilor eficace pentru ionizarea prin impact cu ioni Kr34+ de
60 MeV/u ı̂n funcţie de viteza şi unghiul de emisie a electronului. Viteza este coordonata
radială iar valoarea maximă este de 35 u.a.

Pentru a analiza influenţa unghiului de emisie a electronului asupra pe-
rioadei şi fazei oscilaţiilor de interferenţă am efectuat calculele pentru viteza

8



2. Ionizarea moleculei de hidrogen prin impact cu ioni rapizi

(a) θk = 30◦ (b) θk = 60◦

(c) θk = 90◦ (d) θk = 150◦

Figura 2.3: Raportul secţiunilor eficace pentru unghiurile de emisie 30◦ (a), 60◦ (b), 90◦

(c) şi 150◦ (d) (linie continuă) comparată cu datele experimentale [7] (cercuri).
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2. Ionizarea moleculei de hidrogen prin impact cu ioni rapizi

Figura 2.4: Raportul secţiunilor eficace pentru ionizarea prin impact cu protoni 5 MeV
ı̂n funcţie de viteza şi unghiul de emisie a electronului. Viteza este coordonata radială iar
valoarea maximă este 35 u.a.

electronului până la 35 u.a. Rezultatele sunt prezentate ı̂n Fig. 2.2. Pentru
viteze mari raportul oscileazc̆u perioadă variabilă, pentru că transferul de im-
puls q = (EI + k2/2)/vp devine comparabil cu k cu creşterea acestuia. Aşa
cum ne arată şi formula (2.6), oscilaţiiile pentru valori mai mici ale k la 90◦

sunt suprimate, perioada oscilaţiilor variază cu unghiul de emisie 2π/D cos θk.
Efectul de interferenţă a fost studiat experimental [7] şi pentru ionizarea

moleculei de hidrogen prin impact cu Kr33+. Am efectuat calculele folosind
aceeaşi energie şi sarcină pentru proiectil ca şi ı̂n experiment. Rezultatele
sunt prezentate ı̂n Fig. 2.3 ı̂mpreună cu cele experimentale [7], pentru diferite
unghiuri de emisie. Perioada şi faza oscilaţiilor sunt similare cu cele observate
ı̂n experimente. Acest acord este obţinut pentru valori mai mari ale vitezei
electronilor (v > 1.5 u.a.).

Raportul secţiunilor eficace ı̂n funcţie de viteza şi unghiul de emisie a elec-
tronului sunt prezentate ı̂n Fig. 2.4. Observăm un maxim accentuat pentru
“binary peak”. Pentru proiectilul cu energia 5 MeV locul maximei pentru
emisia paralelă cu traiectoria proiectilului este la k ≈ 28.24 u.a. şi se de-
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2. Ionizarea moleculei de hidrogen prin impact cu ioni rapizi

plasează spre viteze mai mici cu creşterea unghiului spre direcţia perpendicu-
lară. În Fig. 2.2 nu se observă aceste maxime ı̂n direcţia paralelă cu traiectoria
proiectilului doarece apare la k ≈ 98 u.a.

Dependenţa de orientarea axei moleculare

Articolul lui Laurent et al. [16] prezintă calcule teoretice CDW-EIS şi
studiează dependenţa secţiunii eficace de orientarea axei moleculare. Calculele
au fost efectuate pentru proiectili C6+ de 13.7 MeV/u şi pentru energii diferite
ale electronului emis (10 eV, 61.3 eV, 100 eV). Orientarea axei este paralelă sau
perpendiculară pe direcţia proiectilului. Pentru a compara rezultatele noastre
cu cele publicate ı̂n articol, am efectuat calculele pentru aceleaşi energii ale
electronului şi a proiectilului.

Pentru investigarea dependenţei de orientarea axei moleculare ı̂n calcule
am omis integrarea după orientarea moleculei. Calculăm secţiunea eficace in-
troducând (2.2) direct ı̂n (2.3), astfel secţiunea eficace va depinde de orientarea
moleculei. Rezultatele au fost publicate ı̂n Nucl. Instrum. Meth. Phys. Res.
B [25].

În Fig. 2.5 sunt prezentate rezultatele noastre ı̂mpreună cu cele ale lui
Laurent et al. [16] pentru orientarea paralelă respectiv perpendiculară a axei
moleculare cu traiectoria proiectilului, pentru o energie a electronului de 100
eV. Se poate vedea, că orientarea moleculei influenţează secţiunea eficace de
ionizare. Rezultatele noastre sunt ı̂n bună concordanţă cu cele ale lui Laurent
et al. [16]. Putem afirma că modelul nostru simplu descrie bine şi dependenţa
de orientarea axei moleculare.

Să ne concentrăm asupra infuenţei orientării axei moleculare pe oscilaţiile
de interferenţă. În calcule, am considerat electroni cu viteza de pân̆la 60 de
u.a.

Fig. 2.6 prezintă secţiunea eficace mediată după unghiurile ϕD pentru
diferite θD orientări ale moleculei şi pentru diferite unghiuri de emisie. Se poate
observa, că oscilaţiile sunt cele mai pronunţate pentru orientarea paralelă al
moleculei, ı̂n acord cu observaţiile lui Sisourat et al. [43]. Interferenţa este
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2. Ionizarea moleculei de hidrogen prin impact cu ioni rapizi

(a) θD = 0◦, Ee = 100 eV (b) θD = 90◦, Ee = 100 eV

Figura 2.5: Secţiunea eficace dublu diferenţială calculată pentru ionizarea moleculei de
hidrogen de 13.7 MeV/u C6+ ion ı̂n funcţie de unghiul de emisie ı̂mpreună cu rezultatele
CDW-EIS [16]. Axa moleculară este paralelă (a) respectiv perpendiculară (b) pe traiectoria
proiectilului. Energia electronului este de 100 eV.

sistematic constructivă pentru k‖ = q, adică dacă viteza electronului emis este
k ≈ 2v cos θk (k ≈ 47 u.a. pentru θk = 0◦, k ≈ 40 u.a. pentru θk = 30◦

şi k ≈ 23.5 u.a. pentru θk = 60◦). În unele cazuri, când molecula disociază,
unghiul θD poate fi detectat experimental.̂In acest cazar fi posibilă compararea
cu rezultatele noastre.

2.2.2 Calcule numerice

Am putut vedea că calculele analitice reproduc efectele de interferenţă
ı̂n ionizarea moleculei de hidrogen, dar secţiunea eficace diferenţială diferă
de valorile experimentale. Am elaborat un model nou pentru ı̂mbunătăţirea
calculelor. Pentru a putea compara rezultatele obţinute, am efectuat calculele
pentru aceleaşi proiectili ca şi ı̂n cazul calculelor analitice, pornind de la (2.11).

În dezvoltarea funcţiei de undă a electronului ı̂n unde parţiale, valoarea
maximă pentru lf variează ı̂n funcţie de viteza electronilor emişi, are valori
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2. Ionizarea moleculei de hidrogen prin impact cu ioni rapizi

(a) θk = 0◦ (b) θk = 30◦

(c) θk = 60◦ (d) θk = 90◦

Figura 2.6: Raportul σ(H2)/2σ(H) ı̂n funcţia de viteza electronului pentru diferite unghi-
uri θD şi 0◦ (a), 30◦ (b), 60◦ (c) respectiv 90◦ (d) unghiuri de emisie a electronului.

ı̂ncepând de la 6 pentru energii mici şi creşte până la 30 pentru energii mari.
Rezultatele acestui model au fost publicate ı̂n Technical Review (Physics) [23].
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2. Ionizarea moleculei de hidrogen prin impact cu ioni rapizi

Secţiunea eficace dublu diferenţială

Fig. 2.7 prezintă secţiunea eficace diferenţială pentru ionizarea moleculei
de hidrogen prin impact cu 60 MeV/u Kr34+ ı̂mpreună cu datele experimentale
[6], pentru unghiurile de emisie de 30◦ (a) şi 150◦ (b). Putem observa, că acest
model dă rezultate mult mai bune, mai ales la energii mici ale electronului.

(a) θk = 30◦ (b) θk = 150◦

Figura 2.7: Secţiunea eficace diferenţială ı̂n funcţia energiei electronilor ı̂n cazul ionizării
moleculei de hidrogen cu 60 MeV/u Kr34+ pentru unghiurile de emisie de 30◦ (a) şi 150◦

(b). Rezultatele noastre (linie continuă) sunt comparate cu cele experimentale [6] (cercuri).

Diferenţa la energii mari poate fi explicată prin faptul că funcţia de undă
finală este mono-centrică. Am studiat şi efectele de interferenţa cu acest model.

Efectele de interferenţă

Pentru evidenţierea efectului de interferenţă am reprezentat raportul sec-
ţiuniilor eficace σ(H2)/2σ(H) ı̂n funcţie de viteza electronului pentru diferite
unghiuri de emisie şi pentru diferiţi proiectili.

Fig. 2.8 prezintă raportul secţiunilor eficace ı̂n funcţie de viteza electronu-
lui. Proiectilul este 68 MeV/u Kr33+, unghiurile de emisie de 30◦ şi 90◦. Şi
ı̂n acest caz se pot observa oscilaţii de interferenţă, dar au un aspect crescător
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2. Ionizarea moleculei de hidrogen prin impact cu ioni rapizi

Figura 2.8: Rezultatele teoretice pentru raportul secţiuniilor eficace ı̂n funcţie de viteza
electronilor pentru diferite unghiuri de emisie.

(a) θk = 30◦ (b) θk = 90◦

Figura 2.9: Rezultatele teoretice din Fig. 2.8 corectate (linie continuă) ı̂mpreună cu cele
experimentale [7] (cercuri).

cu creşterea vitezei electronilor. Am corectat acest aspect crescător şi am
comparat rezultatele noastre ce cele experimentale [7] (Fig. 2.9). În acest
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2. Ionizarea moleculei de hidrogen prin impact cu ioni rapizi

caz perioada şi faza oscilaţiilor diferă de cele experimentale, fapt explicat prin
caracterul mono-centric a funcţiei de undă finală al electronului.

2.3 Concluzii

Prin intermediul celor două modele prezentate am investigat nu numai
secţiunea eficace dar şi efectele de interfrenţă datorate caracterului bi-centric
al moleculei de hidrogen. Am studiat şi dependenţa acestora de orientarea
axei moleculare.

(a) cross section, θk = 30◦ (b) interference effect, θk = 30◦

Figura 2.10: Secţiunea eficace diferenţială ı̂n funcţia energiei electronului (a) şi raportul
σ(H2)/sσ(H) ı̂n funcţie de viteza electronilor (b) pentru ionizarea moleculei H2 prin impact
cu 60 MeV/u Kr34+ la unghiul de emisie de 30◦ a electronului. Rezultatele noastre teoretice
sunt comparate cu cele experimentale [6].

Importanţa primului model este că prezice dependenţa unghiulară a pe-
rioadei oscilaţiilor, ulterior dovedit şi experimental. Modelul dă o descriere
bună a efectelor de interferenţă şi rezultatele sunt ı̂n bună concordanţă cu
datele experimentale. Pentru secţiunea eficace, rezultatele diferă de cele ex-
perimentale. Am studiat şi dependenţa secţiunii eficace şi a oscilaţiilor de
interferenţă de orientarea axei moleculare (paralelă şi perpendiculară pe traiec-
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2. Ionizarea moleculei de hidrogen prin impact cu ioni rapizi

toria proiectilului). Rezultatele obţinute dovedesc că modelul este potrivit
şi pentru descrierea dependenţei de orientarea axei moleculare. Deficienţa
modelului este neconcordanţa cu secţiunea eficace experimentală. Pentru
ı̂mbunătăţirea rezultatelor am elaborat un nou model, cel numeric.

Pentru a compara cele două modele, calculele ı̂n al doilea model au fost
efectuate pentru aceleaşi proiectili, unghiuri de emisie şi viteza electronilor.

Aşa cum se observă şi ı̂n Fig. 2.10(a) calculele numerice dau rezultate mai
bune pentru secţiunea eficace mai ales la energii mici ale electronilor. Despre
efectele de interferenţă (Fig. 2.10(b)) putem spune, că apar oscilaţii, dar
faza şi perioada diferă de cele experimentale. Cauza acestei diferenţe poate fi
caracterul mono-centric a funcţiei de undă finale a electronului.

În concluzie putem afirma că modelele noastre teoretice dau o descriere
bună pentru secţiunile eficace, efectele de interferenţă şi dependenţa acestora
de orientarea axei moleculare.
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3. Fotoionizarea moleculei de
hidrogen

3.1 Fotoionizarea ı̂n aproximaţia undei plane

Pentru a obţine o formulă simplă pentru descrierea interferenţei, electronul
emis este descris prin unde plane. Analizăm rezultatele ı̂n cele două etaloane
a operatorului diporal, cel de viteză şi de lungime.

Secţiunea eficace de fotoionizare pentru o radiaţie liniar polarizată poate
fi exprimată ca

σfi =
4π2

ωfic
|Mfi(ωfi)|2, (3.1)

şi elementul de matrice ı̂n aproximaţia dipolară este

Mfi(ωfi) = 〈f |ε∇|i〉. (3.2)

Pentru a calcula elementul de matrice Mfi trebuie să cunoaştem funcţia
de undă iniţială şi finală a electronului. Pentru atomul de hidrogen starea
finală este descrisă de unde plane. Molecula de hidrogen este descrisă prin
formalismul orbitalilor moleculari. Starea iniţială este descrisă prin combinaţia
lineară a doi orbitali atomici de tip 1s iar starea finală prin unde plane.

Folosirea undelor plane facilitează efectuare analitică a calculelor, funcţii
de undă mai precise necesită calcule numerice. Rezultatele obţinute cu unde
plane ne dau numai o descriere calitativă a efectelor de interferenţă.
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3. Fotoionizarea moleculei de hidrogen

Pentru obţinerea secţiunii eficace trebuie să calculăm mai ı̂ntâi elementul
de matrice.

3.1.1 Calculele ı̂n etalonul de viteză

În etalonul de viteză elementul de matrice ı̂n aproximaţia dipolară este

Mfi = ik1/2ε〈f |∇r|i〉, (3.3)

unde factorul k1/2 apare deoarece funcţia de undă este normată pe impuls.
Pentru verificarea efectului de interferenţă trebuie să calculăm raportul secţiunilor
eficace σ(H2)/2σ(H), deci trebuie să calculăm secţiunile eficace pentru atomul
şi pentru molecula de hidrogen.

Atomul de hidrogen

Introducem funcţiile de undă iniţiale şi finale ı̂n elementul de matrice (3.3)
şi introducând elementul de matrice ı̂n (3.1) pentru secţiunea eficace avem

σfi =
32
ωfic

α5k3

(α2 + k2)4
cos2 θε (3.4)

unde cos θε = εk̂.

Molecula de hidrogen

Pentru molecula de hidrogen elementul de matrice trebuie mediat după
toate orientările axei moleculare şi astfel introdus ı̂n (3.1). Secţiunea eficace
pentru fotoionizarea moleculei de hidrogen ı̂n etalonul de viteză este

σfi =
64

ωfic(1 + S)
α5k3

(α2 + k2)4
cos2 θε

[
1 +

sin(kD)
kD

]
. (3.5)

Forma σfi ∝ (εk)2[1 + sin(kD)
kD ] pentru fotoionizarea moleculei de hidrogen

ı̂n etalonul de viteză a fost prezis prima oară de către Cohen şi Fano [5].
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3. Fotoionizarea moleculei de hidrogen

3.1.2 Calculele ı̂n etalonul de lungime

În aproximaţia dipolară elementul de matrice ı̂n etalonul de lungime este

Mfi = −k1/2ωfiε〈f |r|i〉. (3.6)

Procedura de calcul este aceeaşi ca şi ı̂n cazul etalonului de viteză.

Atomul de hidrogen

σfi =
512ωfi
c

α5k3

(α2 + k2)6
cos2 θε (3.7)

unde cos θε = εk̂.

Molecula de hidrogen

σfi =
1024ωfi
c(1 + S)

α5k3

(α2 + k2)6
cos2 θε

[
1 +

sin(kD)
kD

]
+

+
16ωfi
c(1 + S)

α5k

(α2 + k2)4

[
D3

3
−D2 cos2 θε

sin(kD)
kD

+

+
1
k2

(1− 3 cos2 θε)
(

cos(kD)− sin(kD)
kD

)]
+

+
256ωfi
c(1 + S)

α5k

(α2 + k2)5
cos2 θε

[
sin(kD)
kD

− cos(kD)
]
. (3.8)

3.2 Rezultate şi discuţii

Atomul de hidrogen

Luând ı̂n considerare că pentru atomul cu un singur electron ω = k2

2 + α2

2 ,
putem observa că secţiunea eficace ı̂n etalonul de lungime este de 4 ori mai mare
decât ı̂n etalonul de viteză. Comportamentul asimptotic pentru energii mari
ale fotonilor este de forma σ ∝ ω−7/2, corectă ı̂n ambele etaloane. Comparând
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3. Fotoionizarea moleculei de hidrogen

Figura 3.1: Secţiunea eficace totală de fotoionizare a atomului de hidrogen ı̂n funcţie de
energia electronului. Rezultatele exacte (folosind unde Coulombiene) sunt comparate cu cele
obţinute prin aproximaţia de unde plane ı̂n două diferite etaloane.

cu rezulatele Coulombiene exacte [44] putem afirma, că aproximaţia de unde
plane ne dă rezultate corecte pentru energii mari ale fotonilor ı̂n etalonul de
viteză (vezi Fig. 3.1).

Molecula de hidrogen

Studiind secţiunile eficace ı̂n etalonul de lungime (3.8) şi de viteză (3.5) ob-
servăm că diferă nu numai ı̂n mărime dar şi ı̂n dependenţa de unghiul de emisie
a electronului şi prin orientarea axei moleculare. În etalonul de viteză pentru
molecule avem aceleaşi dependenţă cos2 θε ca şi pentru atomi, ı̂n etalonul de
lungime obţinem o dependenţă mult mai complicată, emisia de electroni apare
şi ı̂n direcţia perpendiculară θε=90◦.

Figurile 3.2, 3.3 prezintă secţiunile eficace pentru fotoionizarea moleculei
de hidrogen pentru diferite energii ale fotonului şi orientare fixă al moleculei,
normat la valoarea maximă. Rezultatele pentru secţiunea eficace ı̂n ambele
etaloane sunt comparate cu rezultatele teoretice ale lui Semenov şi Cherepkov
[36] şi datele experimentale existente [45].

În Fig. 3.2 este reprezentată secţiunea eficace pentru orientarea paralelă
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3. Fotoionizarea moleculei de hidrogen

Figura 3.2: Reprezentarea polară a secţiunii eficace de fotoionizare pentru axa moleculară
paralelă cu vectorul de polarizare pentru diferite energii ale fotonilor ı̂mpreună cu rezultatele
teoretice ale lui Semenov şi Cherepkov [36] şi datele experimentale [45].

a axei moleculare cu vectorul de polarizare ε. Pentru energii mici ale fo-
tonilor rezultatele sunt ı̂n bună concordanţă, distribuţia este una dipolară din
cauza factorului cos2 θε. Diferenţele apar la energii mai mari şi la 84.2 eV
sunt deja esenţiale. La această energie probabilitatea de a emite un electron
ı̂n direcţia vectorului de polarizare ı̂n etalonul de viteză devine foarte mică
ı̂ntrucât cos(kD/2) este aproape 0 (este exact zero la 82 eV). Forma graficii ı̂n
etalonul de lungime este diferită, nu se reduce la valoarea 0 pentru unghiul de
emisie de 0◦, iar deosebirea de rezultatele lui Semenov şi Cherepkov [36] este
totală.

Dacă axa moleculară este perpendiculară pe vectorul de polarizare, rezul-
tatele ambelor etaloane şi cele ale lui Semenov şi Cherepkov sunt ı̂n perfectă
concordanţă (Fig. 3.3).

Diferenţa dintre rezultatele celor două etaloane poate fi evidenţiată prin
parametrul de asimetrie β, care caracterizează distribuţia unghiulară. În
etalonul de viteză acest parametru este 2, ca şi la atom, iar ı̂n etalonul de
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3. Fotoionizarea moleculei de hidrogen

Figura 3.3: La fel ca şi Fig. 3.2, dar pentru 90◦ ı̂ntre axa moleculară şi vectorul de
polarizare.

lungime este mai complicat de calculat, şi are valoarea mai mică decât 2.
În Fig. 3.4 am reprezentat parametrul de asimetrie ı̂n diferite etaloane

ı̂mpreună cu rezultatele teoretice ale lui Cacelli et al. [33], datele experimentale
ale lui Marr et al. [47] şi Southworth et al. [46]. Rezultatele noastre ı̂n etalonul
de viteză este 2, iar ı̂n etalonul de lungime este mai mic şi scade cu creşterea
energiei fotonilor. Acest comportament este similar cu rezultatele obţinute de
Cacelli et al. [33]. Rezultatele etalonului de lungime sunt mai aproape de cele
experimentale decât cele ale etalonului de viteză.

Pentru evidenţierea efectului de interferenţă am reprezentat ı̂n Fig. 3.5
raportul σ(H2)/2σ(H). Rezultatele noastre teoretice sunt prezentate alături
de datele experimentale ale lui Samson şi Haddad [30], ı̂mpărţit cu secţiunea
eficace totală a fotoionizării atomului de hidrogen, pentru acelaşi potenţial de
ionizare pentru moleculă şi pentru atom. În ambele etaloane electronul emis
este descris prin unde plane. În acest caz unghiul de emisie θk este ı̂n legătură
cu direcţia proiectilului θk = π

2 − θε. Putem observa din (3.5) că ı̂n etalonul
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3. Fotoionizarea moleculei de hidrogen

Figura 3.4: Parametrul de asimetrie β pentru fotoionizarea moleculei de hidrogen ı̂n funcţie
de energia fotonului. Rezultatele noastre sunt prezentate ı̂mpreună cu rezultatele teoretice
ale lui Cacelli et al. [33], datele experimentale ale lui Marr et al. [47] şi Southworth et al. [46]

Figura 3.5: Raportul σ(H2)/2σ(H) ı̂n funcţie de viteza electronului emis. În etalonul de
lungime raporturile sunt prezentate pentru diferite unghiuri θk, dar şi mediate după ele.
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3. Fotoionizarea moleculei de hidrogen

de viteză secţiunea eficace diferenţială are aceeaşi distribuţie ca şi ı̂n cazul
atomului, iar ı̂n etalonul de lungime raportul este dependent de unghiul de
emisie a electronului.

În calculele lor teoretice Semenov şi Cherepkov [36] au numit minimul de
la 80 eV ”Cooper-like”. Au afirmat că acest minim este ı̂n relaţie cu forma ne-
sferică a potenţialului molecular. Aceasta este adevărat, dar noi mai adăugăm,
că acest minim este cauzat de interferenţa undelor electronului emis. Studii
recente [39] au arătat că pentru molecule homonucleare minimul Cooper şi
minimul interferenţei apare la acelaşi viteză a electronului.

În etalonul de lungime secţiunea eficace nu scade la 0, dar minimul există.
Integrând după toate unghiurile de emisie observăm că rezultatele etalonului
de lungime sunt ı̂n bună concordanţă cu datele experimentale (Fig. 3.5).

3.3 Concluzii

Am studiat efectele de interferenţă şi ı̂n cazul fotoionizării moleculei de
hidrogen. Rezultatele au fost publicate ı̂n Phys. Lett. A [38]. Starea finală
a electronului activ este descrisă prin unde plane, astfel calculele efectuate ı̂n
diferite etaloane conduc la rezultate diferite privind valoarea secţiunii eficace şi
distribuţia unghiulară a electronilor. Etalonul de viteză dă rezultate mai bune
pentru valoarea secţiunii eficace, iar pentru distribuţia unghiulară a electro-
nilor etalonul de lungime conduce la rezultate mai interesante şi de ı̂ncredere.
Mediind după toate orientările moleculei ı̂n etalonul de viteză, obţinem acelaşi
dependenţă cos2 θε ca şi pentru atomi [2], iar etalonul de lungime prezintă o
dependenţă unghiulară mult mai complicată. În ultimul caz apare emisia de
electroni şi ı̂n direcţia perpendiculară pe vectorul de polarizare, ca şi ı̂n cazul
funcţiilor de undă mai precise [2].

Ca şi ı̂n cazul anterior, pentru ionizarea cu ioni rapizi [17] am studiat rapor-
tul σ(H2)/2σ(H) ı̂n funcţie de viteza electronului emis. Minimele şi maximele
obţinute sunt dovade clare a interferenţei. În etalonul de viteză aceste oscilaţii
nu depind de unghiul de emisie a electronului. În etalonul de lungime s-a
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3. Fotoionizarea moleculei de hidrogen

observat dependenţa de unghiul de emisie, din cauza dependenţei unghiulare
diferite pentru atom şi moleculă. Integrând după aceste unghiuri rezultatele
etalonului de lungime sunt ı̂n bună concordanţă cu cele experimentale [30,37].
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4. Concluzii finale

Teza tratează efectele de interferenţă observate ı̂n raportul secţiunilor efi-
cace diferenţiale a moleculei de hidrogen şi a doi atomi de hidrogen, ı̂n funcţie
de viteza electronului, pentru diferite unghiuri de emisie ı̂n cazul ionizării prin
impact cu ioni şi fotoni. Apariţia efectului de interferenţă este cauzată de
caracterul bi-centric al moleculei de hidrogen.

Calculele se bazează pe aproximaţia semiclasică, unde traiectoria proiec-
tilului este tratat clasic, iar electronii din molecula ţintă sunt descrise cuantic.
Interacţiunea dintre proiectil şi electron este considerată perturbaţie. Am cal-
culat secţiunea eficace diferenţială pentru ionizarea moleculei cu ioni şi fotoni.

În cazul ionizării moleculei de hidrogen prin ioni rapizi am elaborat două
modele. În primul model starea finală a electronului este descrisă prin unde
plane, astfel calculele pot fi efectuate analitic. În al doilea model starea fi-
nală este descrisă prin unde Coulombiene, astfel calculele necesită rezolvări
numerice. Rezultatele obţinute prin cele două modele au fost comparate cu
datele experimentale.

Analizând rezultatele pentru secţiunea eficace diferenţială putem afirma,
că obţinem date mai bune cu cel de al doilea model, mai ales la energii mici
ale electronului ejectat.

În cazul efectului de interferenţă observăm că am obţinut rezultate bune cu
primul model, care prezice şi dependenţa unghiulară a oscilaţiilor de interferenţă,
dovedite ulterior experimental. Oscilaţiile sunt cele mai accentuate ı̂n cazul
orientării paralele a moleculei cu traiectoria proiectilului, şi pentru k‖ = q este
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4. Concluzii finale

ı̂ntotdeauna constructivă.
Pe lângă ionizarea moleculei de hidrogen prin ioni rapizi am mai studiat

şi fotionizarea [38]. În acest caz starea finală a electronului emis este descrisă
prin unde plane.

Calculele au fost efectuate ı̂n diferite etaloane (de viteză şi de lungime)
iar rezultatele obţinute sunt diferite ı̂n funcţie de etalonul folosit. Pentru
valoarea secţiunii eficace etalonul de viteză dă rezultate mai bune, iar etalonul
de lungime descrie mai bine distribuţia unghiulară a electronilor. În etalonul
de lungime este posibilă şi emisia de electroni perpendicular pe vectorul de
polarizare, ca şi ı̂n cazul folosirii funcţiilor de undă mai precise.

Analizând efectul de interferenţă observăm că ı̂n etalonul de viteză oscilaţiile
sunt independente de unghiul de emisie a electronului, iar ı̂n etalonul de
lungime apare acesată dependenţă. Oscilaţiile sunt prezente şi după ce se
mediază după toate unghiurile de emisie posibile şi sunt ı̂n bună concordanţă
cu datele experimentale.

În teză am studiat ionizarea moleculei de hidrogen prin particule ı̂ncărcate
şi fotoionizare, elaborând diferite modele. Obiectivul urmărit era investigarea
efectelor de interferenţă, observate ı̂n spectrul electronului emis, interferenţă
cauzată de caracterul bi-centric a moleculei de hidrogen. Modelele elaborate
au evidenţiat acest efect şi rezultatele obţinute sunt ı̂n bună concordanţă cu
datele experimentale şi alte rezultate teoretice.
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[25] K. Póra, L. Nagy, Nucl. Instrum. Meth. Phys. Res. B 267 (2009) 370–
372
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