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Introducere

De-a lungul ultimelor decenii, de la prima lor realizare experimentala in
1960 [1], laserele au fost integrate in viaga noastra de zi cu zi. Datorita
proprietatilor de coerenta si monocromaticitate ridicata ale luminii pro-
duse de lasere, ele sunt utilizate intr-o gama larga de aplicatii. Aceste
aplicatii variaza de la utilizari industriale si comerciale, cum ar fi proce-
sarea materialelor (taiere, sudare, foraj, gravura), stocare si preluarea
datelor de pe discuri optice, cititoare de coduri de bare, imprimante laser,
comunicatii optice, pentru a mentiona doar cateva, pana la aplicatii mil-
itare. Un alt domeniu in care tehnologia laserilor devine din ce in ce mai
importanta este medicina.

Pe langa implementarea diferitelor aplicatii, tehnologia laserilor a pro-
gresat in continuu. Intensitatile realizabile au devenit tot mai ridicate, si
in paralel, au aparut lasere care produceau pulsuri de durate din ce in ce
mai scurtd. Un moment important in aceastd dezvoltare este inventarea
amplificdrii “chirped pulse” (chirped pulse amplification - CPA) in 1985,
care a reusit sa depaseasca limitele tehnice ale constructiei laserilor ante-
rioare, aducand o cregtere de aproximativ gase ordine de marime pentru
intensitatile realizabile. In consecinta, facilitatile laser cele mai recente
sunt capabile sa produca pulsuri laser ultrascurte cu durate de ordinul
a 10 fs, si intensitati peste 101°W /cm?. Aceste conditii au deschis calea
pentru investigarea unor fenomene noi, anterior necunoscute.

Raspunsul dominant al materiei spre iradiere cu un camp extern in-
tens este ionizarea, care poate sa apara prin ionizare cu mai multi fo-
toni (multi-photon ionisation - MPI), ionizare prin tunelare (tunnelling
ionisation - TI) sau ionizare peste barierd (over-the-barrier ionisation -
OBI). Diferenta fundamentald al ionizarii induse de un camp elecromag-
netic, comparativ cu ionizarea prin impact cu o particula incarcata este
faptul ca electronii ejectati se misca sub influenta campului de radiatie
oscilant extern. In consecinta, aceste fotoelectroni vor avea o miscare os-
cilatorie, si exista o buna gsansa ca sa se intoarca suficient de aproape la
ionul parinte ca sa se interactioneze cu acesta. Aceste interactiuni pot
lua diferite forme, precum ar fi excitare sau ionizare, dar exista alte doua
scenarii care conduc la aplicatii deosebit de interesante. In primul caz,
electronii care se intorc, se recombina cu ionul parinte, si prin urmare



igi pierd energia lor de exces prin emisia unui singur foton de frecventa
inaltd. Acest proces este cunoscut sub numele de generare de armonice
superioare (high harmonic generation - HHG). In al doilea caz, in loc de a
fi reabsorbite, electronii liberi sunt imprastiate pe ionul rezidual. In acest
fel, pachetele du unda electronice produse de campul laser pot fi folosite
pentru a obtine informatii privind structura atomului sau moleculei tinta.
Acest proces este cunoscut sub numele de difractie de electroni indusa de
lumind (light induced electron difraction - LIED)[2, 3, 4, 5, 6]. In caz
de LIED, sub anumite circumstante, este posibil ca pe langa pachetul de
unda de semnal (difractat) o a doua unda de referinta (neimprastiat) sa
fie prezent. Interferenta dintre aceste doua pachete de unde conduce la
aparitia unei structuri de franje radiale in distributia dupa impulsuri al
electronilor liberi [7, 8, 9], care poate fi interpretata ca imaginea holo-
grafica (holographic mapping - HM) a starii tintei.

Durata de timp aproape a toate fenomenelor care au loc in lumea
cuantica este in regimul femtosecundelor sau mai jos. In scopul de a
investiga aceste procese rapide, o inaltd rezolutie temporala a tehnicilor
de detectie este necesara. Aceasta rezolutie potrivita a devenit disponibila
cu dezvoltarea pulsurilor laser ultrascurte. in acest fel, este posibil sa se
urmareasca migcarea atomilor individuali din molecule in timpul reactiilor
chimice [10], sau dinamica electronilor legati in atomi gi molecule [11, 12].

Subiectul tezei de fata este investigarea sistemelor atomice iradiate de
pulsuri laser EUV intense cu doua perioade optice. Datorita caracteristi-
cilor luminii laser folosite, forta campului corespunzator este comparabild
cu cea a legaturii Coulombiene dintre electroni si nucleu, astfel un numar
mare de fenomene non-perturbative pot avea loc. Acest lucru face apli-
carea teoriei perturbatiilor inadecvata pentru descrierea corecta a dinam-
icii sistemelor, care lasa solutia numerica directa a ecuatiei Schrodinger
dependente de timp singura abordare de incredere.



Interactiunea materiei cu
campuri de radiatii externe

Al doilea si al treilea capitol al tezei de fatd sunt destinate sa serveasca
ca o scurta introducere in lumea interactiei laser-materie. Discutia incepe
cu descrierea conceptelor fundamentale care duc la functionarea laserilor.
Dupa acesta, diferitele tehnich, cum ar fi “Q-switching”, “mode-locking”,
generare de armonic superioare, si amplificarea “chirped pulse”, care sunt
esentiale pentru a genera radiatii ultrascurte i de inalta intensitate sunt
descrise pe scurt.

In continuare, o descriere matematici adecvatd a campurilor laser este
dat. Notiunea de transformare de masurd este introdusa, apoi validitatea
descrierii clasice a campurilor laser si a folosirii aproximatiei de dipol in
calculele noastre este justificata. Ulterior, formalismul Hamiltonian, nece-
sare pentru descrierea cuantice a interactiei unei particule incarcate cu un
camp de radiatii este derivat.

Deoarece tema prezentei lucrari este investigarea teoretica a ionizarii
atomilor, sunt prezentate diferitele mecanisme prin care ionizarea poate
aa apara. In functie de parametrii campului laser, acestea sunt ionizare cu
un singur foton, multi-foton si ionizare peste prag, ionizare prin tunelare
si ionizare peste bariera.

In scopul de a studia procesele de ionizare mentionate mai sus, ecuatia
lui Schrédinger dependentd de timp (TDSE) trebuie rezolvata. Deoarece
nu exista o solutie analitica, apar doua alternative. Abordarea evidenta
se bazeaza pe o solutie numerica directa. Avantajul acestel metode este
ca ofera rezultate exacte, cu pretul cerinttei ridicate de resurse de cal-
cul. A doua alternativa este de a considera anumite aproximari justifi-
cate. Acestea insa limiteaza aplicabilitatea metodei si reduce acuratetea
rezultatelor, insa necesita mai putine calcule numerice. Cele mai frecvent
utilizate metode aproximative (teoria perturbatiilor, modelul “essential
state”, modelul Floquet, modelul Keldysh-Reiss-Faisal, modelul Coulomb-
Volkov si modelul Ammosov-Delano-Krainov) sunt prezentate pe scurt,
concentrandu-se in principal pe avantajele si limitele lor. Dupa acesta,
atentia este indreptata spre abordarea ab-initio folosit in lucrarea de fata.



Rezolvarea numerica al
ecuatiei lui Schrodinger
dependente de timp

Ecuatia lui Schrodinger dependente de timp este o ecuatie cu derivate
partiale, care contine derivare de ordinul intai in functie de timp si derivare
pana la ordinul doi fata de variabila spatiala. In reprezentarea coordo-
natelor, pentru un sistem de n-particule, acesta poate fi scris ca

i) A
iU, t) = AU, b), (1)

unde r reprezinta vectorul de pozitie a celor n-particule. O rezolvare nu-
merica a ecuatiilor de acest tip are doud aspecte cheie, si anume reprezentarea
numerica a functiilor de unda ¥(r,¢) la un la un moment dat (discretizare
spatiala) si propagarea acestor functii pana la momentul de timp final
dorit. In literatura de specialitate exista numeroase metode pentru re-
alizarea ambelor obiective, dar aici vor fi prezentate doar acelea care au
fost implementate in programul nostru numeric. Numarul n de particule
considerate in calcule cregte dramatic cerintele de resurse computationale
necesare pentru rezolvarea problemei, ceea ce inseamna ca calculatoarele
actuale sunt capabile de tratarea exacta a sistemelor care contin cel mult
doi electroni, adica atomul de heliu. Din acest motiv, in investigatiile
noastre ne-am limitat la interactiunea dintre un singur electron cu radiatii
externe. Aceastd abordare este exactd pentru descrierea atomului de
hidrogen. Pentru celelalte sisteme mai complexe (atomi de gaze nobile)
considerate In aceasta lucrare, am folosit aploximatia singur electron ac-
tiv (single active electron approximation - SAE), in cazul caruia doar
electronul cel mai din afara interactioneaza cu campul laser, in timp ce
ceilalti sunt incluse in calcule ca un simplu potential de ecranare statica
al nucleului.



Discretizarea spatiala

Functiile de unda asociate sistemelor cuantice acopera un spatiu vecto-
rial infinit dimensional de functii patrat integrabile numit spatiu Hilbert.
Intr-o solutie numerica al TDSE, datorita cantitatii finite de memorie
disponibila in calculatoare, functia de unda trebuie sa fie reprezentata de
un set finit de valori discrete. Din acest motiv, functia de undd ¥(r,t)
continud este inlocuitd in calcule cu vectori de lungimi finite (N), in timp
ce operatorii liniari, precum Hamiltonianul sau compusii acestuia sunt
reprezentati de matrici patrate (N x N).

Chiar si atunci cand numai un singur electron activ este considerat,
solutia TDSE este o problema in trei dimensiuni (spatiale), care este so-
licitant din punct de vedere computational. Cu toate acestea, avand in
vedere proprietatile de simetrie ale sistemului, calculele se pot simplifica.

Metoda “close-coupling” dependente de timp

Datorita simetriei sferice a potentialului de legatura luata in considerare in
calculele noastre, este avantajos ca TDSE sa fie reformulat in coordonate
polare ({r,0,¢}). Astfel, functia de unda poate si fie dezvoltata in baza
armonicelor sferice

l

w(e )=y 3 Dy g g, )
l

=0 m=—

care este ideea de baza a metodei “close-coupling” dependente de timp
(time dependent close-coupling - TDCC) [13, 14]. Introducand aceasta
dezvoltare in unde partiale in (1), si luand produsul inter al ambelor parti
ale ecuatiei cu Ylm* (0, ¢) obtinem

00 l
=2 2 < W/*(@,@ﬂ(tmm(e,@dgz) M
(3)

unde dQ = sinfdfd¢. In acest fel ecuatia Schrodinger originali de trei
dimensiuni re reduce la un set infinit de ecuatii cu derivate partiale cuplate



unidimensionale, care este mult mai usor de manipulat decat problema
originala. Desigur, in calcule practice, setul infinit este trunchiat la o
anumita valoare l,,4, pentru care convergenta este atinsa.

Elementele de matrice <Ylfnl ‘I:I(t)‘ Ylm> ale Hamiltonianului pot fi

evaluate analitic, ceea ce duce la ecuatiile “close-coupling”

3} (+1 10* 1
g = |G g — ] A~

(l=m+1)(+m+1)
—aE@)r \/ @+ D@ty et
LU= m) 4 m) Ristm(rt) (4)

(20-1)(20+1)
pentru descrierea interactiunii laser-electron in masura de lungime, si

" ){l(l—kl) 1 02 1]

0
Z Ry
! b 2r2 2 Or?

ot

(l—m)l+m) (0 1
s (1) Ao

l—m+D)(l+m+1) (0 1+1
_\/ EESEE) (E+T)Rz+l,m<r,t>].
(5)

. g
+zmA (1)

in formalismul masurii de viteze.

Discretizarea functiei de unda radiale

In scopul de a rezolva ecuatiile “close-coupling” prezentate mai sus, functiile
de unda radiale Ry ,,(r,t) trebuie s& fie discretizate. In acest scop am
folosit formalismul “finite element discrete variable representation” (FEDVR)
[15, 16, 17, 18]. Acesta se bazeaza pe metoda elementelor finite (FE), care
presupune divizareaspatiului configuratiilor in elemente finite. In prob-
lema noastra unidimensionala acesta inseamna ca spatiul coordonatelor
este Impartit in segmente cu lungimi variabile, separate printr-o serie de
noduri

Poin =7 <12 < ... <™ = 1o (6)
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Figura 1: Grila FE

In contrast cu reprezentarile spectrale, functia de unda nu este dezvoltata
intr-o baza de functii globale, ci intr-un set de functii de baza “discrete

variable representation” (DVR) AQ (r) locale, definite numai in interiorul

finite element dat ( A (r) = 0 Vm daca r ¢ [r® r(+D]) care defineste
o grila locala (vezi figura 1). Continuitatea functiei de unda este asigu-
rata prin suprapunerea punctelor de pleccare gi de terminare a subgrilelor
locale invecinate, ceea ce implica utilizarea unei reguli de quadratura de
integrare de tip Gauss-Lobbato. In cele din urma, functiile de unda pot

fi scrise ca
N M;

U(r) =S WP wEl) 0 ). (7)

i=1 j=1

Aceastd abordare reunegte vantajele metodelor FE si DVR. Astfel,
flexibilitatea oferita de metoda FE poate fi exploatata pentru a reprezenta
cu exactitate singularitatea Coulombiana de la nucleu, prin alegera unor
elemente suficient de mici in imediata apropiere a nucleului (ceea ce im-
plica o grild densd). Acesta are ¢i un alt avantaj. Cea mai importanta
parte a dinamicii, transferul de populatie dintre starile legate si tranzitii
legat-liber, au loc in aceasta regiune, astfel este importanta ca functiei
de unda sa aiba o rezolutia buna aici. In contrast, starile libere (care
se intind asupra regiunilor departate de nucleu) pot fi descrise suficient
de bine §i cu ajutorul unui numar mai mic de puncte, adica cu elemente
finite mai mari. Avantajul metodei DVR este ca in mod similar cu tehni-
cile spectrale obignuite, acesta ofera o mai mare precizie pentru calculul
derivatelor. Mai mult decat atata, in cazul metodei FEDVR, din cauza

naturii locale ale functiilor de baza, elementele de matrice ale operatoru-

82
or?

numai daca cele doud functii de baza implicate sunt definite in acelasi
element finit (¢ = 7). In consecintd, matricea energiei cinetice este com-

lui energiei cinetice Dy = { £ (r)

,(lj)(r)> sunt diferite de zero


Chapter4/fig/fedvrgrid.eps

pusa din mai multe blocuri mici, care se suprapun la un singur punct. De
asemenea, cu o aproximatie buna, reprezentarea matricii operatorului de
energie potentiala este diagonala. Aceastd structura rard a matricii care
reprezintd Hamiltonianul poate fi exploatata pentru a reduce costurile de
calcul a solutiei TDSE.

Propagare temporala

Solutia ecuatiilor diferentiale de tip (1) este cunoscut in marematica ca
o problemd de valoare initiald. Aceasta Inseamna ca la moment arbitrar
(initial) de timp ¢o functia de undd ¥(r,t = ty) este cunoscutd, si prin
urmare, rezolvarea ecuatiei este echivalenta cu determinarea evolutiei tem-
porale ale acestei stari initiale. Functia de unda poate sa fie exprimat la
un moment arbitrar de timp cu ajutorul operatorului de evolutie

~

U(r, 1) = Ut t0)U(r, o). (8)

Acest operator de evolutie poate sa fie exprimat la randul ei ca

R t+At R
U(t + At,t) = Texp <—z/ H(t’)dt’> ; (9)
t

unde T este operatorul de ordonare temporala, care trebuie sa fie prezent
datorita non-commutivitatii Hamiltonianului la diferite momente de timp
([I:I(tl), I:I(tg)} # 0). Evaluarea directa a ecuatiei de mai sus este incon-
venient, prin urmare, in toate cazurile practice, intervalul de timp peste
care TDSE trebuie rezolvata este impartit in subintervale in care Hamil-
tonianul nu se schimba semnificativ. In consecinta, operatorul de evolutie
corespunzator subintervalelor individuale se reduce la

U(t + At, t) ~ exp (—z’ﬂ(t)At) . (10)

Cu acest rezultat, solutia TDSE se obtine prin aplicarea succesiva a op-
eratorului de evolutie potrivita asupra functiei de unda initiale

U(r, to+nAt) = exp [—z‘ﬂ(to +(n— 1)At)At} ..

X exp [—iﬂ(to + At)At} exp [—iﬂ(to)m} U(rto). (1)



In scopul de a evalua partea dreapti a ecuatiei (11), trebuie sd gtim cum se
aplica exponentialul unui operator asupra functiei de unda. Un asemenea
exponential poate sa fie dezvoltata in serie Taylor ca

exp (—if(t)A) = i % (—iﬂ(t)At)n , (12)
n=0

astfel, actiunea exponentialului asupra functiei de unda poate sa fie eval-
uata usor deoarece operatorul la o anumita putere nu este altceva decat

(—iﬂ(t)At)n\Il(r,t) -

(—iﬂ(t)At) X ... % (—iﬂ(t)At) U(r,t).  (13)

n times

Aceasta schema de propagarea temporalid este cunoscut sub numele de
propagator Taylor.

Exista un alt mod, mai direct, pentru a evalua partea dreapta a
ecuatiei (11). Acesta se obtine prin evaluarea explicita a exponentialului

exp (—iﬂ(t)At), care duce la

exp (—iI:I(t)At)\Il(r, t) =
(@' diag (e*iElAt, e iB2AL ) @] W(r,t) (14)

schema de propagare, unde ® este matricea coloana construita din vectorii
proprii ®; ai Hamiltonianului, in timp ce diag (e*iElAt, e tE2AL ) este
matricea diagonala construita din exponenttialele energiilor proprii.

Folosirea acestei abordari este prea solicitanta din punct de vedere
computational deoarece necesita diagonalizarea unei matrici foarte mari
la fiecare pas temporal. Din acest motiv am implementat metoda Lanczos,
care este abordarea cea mai eficienta folosita de grupurile principale care
lucreaza pe investigarea teoretica a interactiunii laser-materie. Primul pas
al metodei este generarea subspatiului Krylov K, de dimensiune n + 1
actionand repetat cu Hamiltonianul sistemului pe functia de unda initiala
| Yo > = \I/(I‘, t)

sy = {|%0), H|Wo), B2|o), ..., H"|Wo) }
:{|\I/0>a|\I/1>a|\112>a"'a|\1/n>}' (15)



Pe urma, procedeul Gram-Schmidth este folosit pentru a obtine un set
ortonormat de vectori care acopera subspatiul K, 41

Qni1 = {lgo), la1), la2), -+ an) }- (16)

Astfel, este posibil ca Hamiltonianul sa fie transformat intr-o matrice
(n+1) x (n+ 1) dimensionald h in baza Q11

H~ HY = QhQf, (17)

unde Q este matricea coloana formata din vectorii g;. In consecinta,
operatorul de evolutie este approximat ca

Ut + At 1) ~ U9t + AL 1) = exp (—z’fIQAt) — Qexp (—z’ﬁAt) Qf

=Q [@Tdiag (e‘ielAt, ceey e_iE"“At) <I>] QT.
(18)

Ultima egalitate arata ca metoda Lanczos este atat de atractiva pentru ca
exponentialul lui —ihA¢ poate si fie calculatd usor conform ecuatjiei (14),
deoarece n < N, unde N este dimensiunea Hamiltonianului discretizat.
Propagarea temporala poate sa fie simplificata in continuare folosind pro-
prietatea de asociativitate a multiplicarii matrix-matrix

U(r,t + At) = Ut + AL, t)U(r, t)
= Q{@'diag (2,712 [®[QTgo] ]}, (19)

si datorita ortonormalitatii vectorilor ¢, aceasta expressie se reduce la

U(r,t +At) =Q [@Tdiag (e*ielm, Cey e*ie’”“m) P4

=3 arlaw), (20)
k=0

unde @, este coloana k a matricii ® formatd din vectorii proprii al lui h,
iar coeficientii de dezvoltare sunt obtinuti ca

ap = Ppy1diag (e‘ielAt, cee e_iE"“At) D,
n+1
=3 Bpa (e A (). (21)
j=1
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Calcularea observabilelor

Cea mai completa informatie, care poate sa fie obtinuta despre un proces
de ionizare este continut in distributia total diferentiala a electronilor
ejectati. Noi am calculat aceasta cantitate proiectand functia de unda pe

functii de continuu 1k (r), care duce la

dP
a1t
=12

1=0 m=—

Yic(r) | U (r, 1)

l . 2
3 % ~leinym (k) / 1 () R (s 1) dr
- 0

(22)

Pentru un potential simplu Coulombian (ionizarea atomului de hidrogen),
aceste functii se obtin analitic (functii Coulombiene regulate). In cazul cal-
culelor noastre care folosesc aprocimatia SAE pentru descrierea sistemelor
mai complexe, functiile de continuu au fost obtinute prin rezolvarea nu-
merica a ecuatiei Schrodinger independente de timp cu metoda Numerov.
Distributiile total diferentiale au fost dupa aceea folosite pentru calcularea

altor cantitati relevante.

Inainte de a incepe sa utilizam codul numeric nou construit, fiabilitatea

035 N N
0.3 ey + Di .
4 ‘j <wssssss TDSE-analytic Coulomb
> 025 —— TDSE-Numerov .
el /N
é 0.2
2
£ o5l / \
g /
E 0.1
0.05 \
0
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
Energy of ejeced electron[a.u.]
Figura 2: Spectrul energetic a elec-

tronilor ejectati: 4+ Duchateau et.
al; TDSE-analitic Coulomb; TDSE-
Numerov

lui trebuia testat. Din acest
motiv, am efectuat teste de
convergenta extensive, adica am
studiat modul in care schimbarea
parametrilor numerici afecteaza
calitatea rezultatelor. Aceti
parametri sunt deteminati in prin-
cipal de parametrii pulsului laser
considerat, si sunt urmatoarele:
dimensiunea cutiei de simulare,
densitatea grilei numerice, si marimea
pasului temporal folosit in propa-
gare. Am constatat cd pentru

parametrii alegi in mod corespunzator, rezultatele noastre sunt limitate
doar de precizia calculatoarelor. In scopul de a valida in continuare im-
plementarea noastra, am comparat rezultatele produse cu cele obtinute
de la un alt cod scris independent [19]. Dupa cum se vede in figura 2, o

concordanta excelenta a fost gasita.
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Ionizarea atomilor prin pulsuri
laser cu putine perioade optice

Scopul lucrarii de fata este investigarea diverselor structuri care apar in
distributia dupa impulsuri total differentiala a fotoelectronilor, si deter-
minarea originii acestora. Pentru a realiza acest lucru, am folosit pulsuri
laser ultrascurte cu doua perioade optice descrise de

T

| éEy sin? (”t) sin(wt + ¢g), 0<t<rT
E(t) = { 0, otherwise ’ (23)

care este o unda purtatoare pland modulata de o functie invelitoare sin-
patratica. Am ales faza purtator-invelitoare de a fi

wT s

=—— - = 24

%0 5 5 (24)

in scopul de a descrie un puls laser simetric in timp (maximul undei
purtatoare coincide cu maximul functiei invelitoare).

Profilul temporal al componen-

O e J - envelope tei electrice al unui asemenea puls
g o8 =, serpuise laser este prezentat in figura 3.
g 8% N Am folosit pulsuri laser linear po-
g o2 : \ / larizate in directia z, si am ales
o 06 [ . pentru frecventa undei purtatoare
g o3 w = 0.4445 a.u., care corespunde
0 Tr2 T 3Tl 2T unei lungimi de unde A = 102 nm,

Time iar amplitudinea campului elec-

Figura 3: Profilul temporal al pul- tric a fost Ey = 1 au., care

sului laser folosit in calculele noastre, corespunde unei intgnsititi I =
unde T = 27/w este perioada undei 3.51 x 10'°W/cm?. In timpul re-
purtitoare. zolvarii TDSE (propagare tempo-

rald) avem acces in fiecare moment
la functia de unda dependente de timp. In scopul de a identifica procesele
care au loc in timpul interactiunii dintre atomul tinta si campul laser, am
folosit aceste functii de unda pentru a calcula diverse cantititi fizice. In
figura 4 imagini ale evolutiei temporale a distributiei electronilor liberi
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sunt prezentate in functie de componentele paralele (kpq,) si perpendic-
ulare (kper) fata de directia de polarizare ale impulsului. Asupra fiecarei
imagini, este prezentat pulsul laser cu o linie vericala indicand momentul
de timp cand imaginea a fost facuta.

La inceputul pulsului (¢ < 5 a.u.), distributia electronilor liberi este
de tip dipol (vezi figura 4a)) ceea ce indicd ionizare cu un singur foton.
Uitand insa la figura 5 unde probabilitatea totala de ionizare este prezen-
tata in functie de timp, putem trage concluzia ca contributia generala al
acestui proces este neglijabila. Progresand mai departe in timp, puterea
campului laser trece printr-o crestere rapida, care duce la o crestere brusca

a) b) c)
4

kpar [a.u.]
o

.
6
® . ’

4 108
-6 1010
4 2 0 2 4 4 2 0 2 4 4 2 0 2 4
kper [a.U.] kper [a.U.] kper [a.U.]
NV /A AV ROV

6 4
100
102
3 .
s, 104
<]
XQ- 106
108
10710

Kper [a.u.] Kper [a.u.] Kper [a.u.]

Figura 4: Distributia dupa impulsuri a electronilor liberi in functie de
componentele paralele si perpendiculare ale impulsului la diferite momente
de timp, indicate de liniile vericale pe pulsul laser.
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a probabilitatii totale de ionizare intre ¢ ~ 5 i 10 a.u. Distributiile dupa
impulsuri corespunzatoare arata ca fotoelectronii sunt emisi in principal
in directia de polarizare a campului laser, si prezinta o asimetrie inainte-
inapoi puternicd (vezi figura 4 b)-c)). Aceasta indica faptul ca procesul
dominant de ionizare este tunelarea si ionizare peste bariera. Am calculat
valoarea puterii campului critical la care OBI apare. Momentele la care

pulsul laser atinge aceste valori

. 1A \ sunt indicate de linii verticale resii
g 0.8 < pe subﬁgur.ﬂe dln.ﬁgura.i), und?,
S 06 / pentru o inspectie mal atenta,
S o4 / 1% probabilitatea totala de ionizare
3 02 / 10 / este reprezentata pe scala loga-
c . . v -4
S 107 L - = ritmica.  Se poate observa ca
0 L e e N

o 5 10 15 20 25 ionizarea rapida a tintei are loc in

Time [a.u.] intervalul de timp cind conditia

Figura 5: Probabilitate de ionizare to- £ > ECTit este satisfacutd, ceea ce
tala in functie de timp. Subfiguri: pul- consolideaza faptul cd mecanismul

sul laser (stdnga sus); probabilitate to- de ionizare este OBIL. Pachetele
tald de ionizare pe scald logaritmicd. de unda electronice rezultante se
Liniile vericale rosii pe fiecare subfigura misca sub actiunea combinatd a
indicd momentele cand conditia pentru  campurilor electrice create de ionul
OBI este satisfacuta. parinte si pulsul laser. Initial, sub

actiunea campului laser, acestea se
deplaseaza din vecinatatea ionului parinte (figura 4 c)). In continuare,
cand directia campului se schimba, ele sunt conduse inapoi la nucleu, si o
structura caracteristica radiala apare in distributia dupa impulsuri (figura
4 d)). Aceasta poate fi atribuita imprastierii pachetelor de unda pe ionul
parinte. Mai tarziu, apar inele concentrice de minime si maxime in den-
sitatea de probabilitate de ionizare (vezi figura 4 e)). Aceasi structura
poate fi atribuita unei interferente temporale, adica suprapunerii coer-
ente a unor pachete de unde eliberate la momente diferite din atom de
pulsul laser. Pna la acest moment toate caracteristicile dominante apar
in distributia dupa impulsuri. Modificarile minore ramase sunt datorate
misgcarii ulterioare a electronilor si datorita recombinarii care apare la
sfargitul (¢ > 21 a.u.) pulsului laser (figura 4f)).
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Interferenta temporala

Dupa cum a fost mentionat in sectiunea anterioara, cercurile concen-
trice de maxime si minime din figura 4 e) pot fi xplicate ca rezultatul
interferentei dintre pachete de unde electronice emise de diferite parti ale
pulsului laser, adica la diferite momente de timp. Acest proces poate fi
iterpretat ca o interferentd de dubld (multi-) fanta in timp [20], si a fost
studiat in detaliu de cdtre mai multe grupuri atéat teoretic [9, 21, 22, 23],
cat si experimental [20, 24]. O analiza cantitativa mai detailata a procesu-
lui poate fi efectuata folosind aproximatia cAmpului puternic (strong field
approximation - SFA). In acest formalism, efectul potentialului Coulom-
bic al nucleului asupre electronilor liberi este neglijat. Primul pachet de
unda este emis in momentul #; cu impulsul k;(¢1), iar al doilea in to cu
ko(t2), si sunt adunate coerent in continuu daci conditia

k1 (tg) = kg(tg) (25)

este satisficutd. In cadrul SFA diferenta de fazi dintre cele doud pachete
de unda poate fi calculata, iar structura de interferenta temporalad este
obtinuta ca

I(k, t1,t9) ~ |1+ iaoltita)] (26)

100

Kpar [a.u.]

108 ’
0 5 10 15 20 25
Time [a.u.]

10-10

Figura 6: Inele de interferentd SFA (cercuri albe) deasupra densitatii de prob-
abilitate de ionizare TDCC reprezentata in functie de componentele paralele
si perpendiculare ale impulsului. Pe figura din dreapta sagetile “sus” indica
perechea {15.25, 18.59}, in timp ce sigetile “jos” indic& perechea {17.00, 20.26}

de valori {t1,t2}
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Prin potrivirea structurii de interferenta SFA din ecuatia (25) la cel obtinut
prin calculele exacte TDCC (figura 4 e)), am putut calcula timpurile ¢; si
to de emisie ale pachetelor de unda care interfera. Am gasit doua astfel de
perechi de valori {t1, t2} (vezi figura 6 partea dreapti). In partea stangs a
figurii 6 se pot observa inelele SFA (indicate prin cercuri albe), care sunt
in concordanaa buna cu rezultatele TDCC.

Interferenta spatiala

Acum, sane indreptam aatentia spre celelalte, mai prominente structuri
ale distributiei dupa impulsuri a electronilor liberi, prin revizuirea in
primul rand a procesului care duce la formarea ei. Conform modelului
“trei pagi”, atunci cand un atomsau molecula este iluminata cu o radiatie
laser suficient de intensd, pachete de unde electronice libere sunt emise
prin tunelare sau ionizare peste-bariera. Sub actiunea campului extern
ele sunt mai intai accelerate departe de miez, apoi, dupa schimbarea
directiei campului, ele sunt intoarse. Pachetele de unda care reintorc
cu impuls transversal mic ajung in imediata vecindtate a ionului tinta
si interactioneaza cu el. Aceasta interactiune poate duce la diferite pro-
cese cum ar fi recombinare sau imprastierea pachetului de unda. Atunci
cand recombinatie are loc, surplusul de energie a electronilor, castigat
de la campul laser, este eliberat prin emiterea unui foton de mare en-
ergie. Acest proces este cunoscut sub numele de generare de armonice
superioare.

Alternativ, pachetul de unda poate sa se imprastie pe ion. Deoarece
pachetele de unda electronice induse de laser sunt pe deplin coerente, in
spectrele dependente de unghiuri a fotoelectronilor, aceasta imprastiere
se manifesta sub forma unor structuri de difractie. Mai mult decat atata,
cum pachetele de unda se misca in campul creat de ionul parinte , ele
codifica informatia spatiala al acestui camp, care poate fi recuperata din
structura de difractie rezultanta. Acest proces de auto-imagistica este
cunoscut sub numele de difractie electronica indusa de laseri (laser induced
electron diffraction - LIED) [2, 3, 4, 5].

Articole recente [7, 8, 9] au sugerat cd structura radiald prezentd in
distributia dupa impulsuri a electronilor liberi provine dintr-un proces
alternativ la LIED. In acest scenariu imprastierea pe ionul parinte are
in continuare un rol central, insa aspectul crucial este diferenta din-
tre fazele finale acumulate de pachetele de unda electronice emise in
aceeasi sfert de perioada a pulsului laser, dar care urmeaza doua cai
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diferite. In [7] a fost subliniat, ci sub conditii adecvate, numai una din-
tre traiectoriile mentionate mai sus implica coliziune cu ionul parinte, in
timp ce pachetul de unda cu impuls transversal mai mare, care urmeaza
cealalta traiectorie, se propaga fara a fi afectat de potenctialul ionului.
Deoarece undele electron-
ice libere induse de laser
sunt complet coerente, con-
ceptul holografiei poate sa
fie utilizata pentru in-
‘ terpretarea structurii de
Core interferenta din distributia
Electron  dupa impulsuri ca imag-
‘ inea holografica (holographic
mapping - HM) a starii ato-
mului sau moleculei tinta.
0 Deoarece pozitia si forma
acestor structuri de interferenta
este influentata puternic
de potentialul cu raza de
actiune scurta care descrie structura tintei, HM este un potential in-
strument puternic pentru investigarea structurii dinamice a atomilor si
moleculelor.

In publicatia lor [7], Huismans et. al a propus un model intuitiv simplu
care cuprinde idea esentiala HM. In modelul lor pachetele de unda sunt
formate prin tunelare si apar la o distanta zg de nucleu, si pot urma fie o
traiectorie directa sau una imprastiata, aga cum este prezentat schematic
in figura 7. Daca ionul este considerat ca fiind un punct uniform de
impragtiere, diferenta de faza acumulata de electronii asociati cu cele doua
taiectorii posibile, poate fi calculata analitic ca

k k

Direct Path
Scattered Path .

z

Figura 7: Traiectoria electronica directa si
impragtiata din modelul doua-cai.

A¢ = (k — k:)zo, (27)
unde k este impulsul final, k, este componenta impulsului in directia z, iar

zp este distanta de punctul de imprastiere. Cu aceasta expressie, structura
de interferenta spatiala poate fi obtinuta ca

I(k) ~ |1 4 eilk=ka)zol (28)

Cheia la HM este existenta undei de semnal si de rederinta distincte,
care se realizeaza In cazul in care electronii liberi apar prin tunelare la o

17


Chapter6/fig/holographics_s.eps

100

102

108

1010
2 4 -4 2 4

-2 0
Kper [a.U.]

2 0
Kper [a.U.]

Figura 8: Densitate de probabilitate de ionizare in functie de componen-
tele paralele gi perpendiculare ale impulsului obtinute in cadrul modelelor
CTMC si TDCC

distanta zp mare de nucleu. Dupa cum am vézut, in cazul parametrilor
pulsului laser utilizate in calculele noastre, pachetele de unda se formeaza
prin OBI, ceea ce inseamna ca ele apar in imediata vecinatate a nucleului.
Cu toate acestea, sub actiunea campului ele se indeparteaza la o anu-
mita distanta de ionul parinte inainte de a fi redirectionate. Prin urmare,
modelul doua-cai este aplicabila gi pentru investigatiile noastre.

Pentru a testa validitatea ipotezei

0.12 9 . v v
a) de baza a modelului doua-cai,
2009 adica existenta celor doua traiec-
@ 0.06 torii distincte, colaboratorul nos-

3] ; 0T gos
S 0.03 tru extern Kéroly Tokési a efec-
2 tuat calcule in cadrul metodei
‘S 020} b) traiectorii clasice Monte Carlo
o B .
O oz (CTMC) [25]. Cu exceptia
- efectelor de interferenta, care au
0.07 /\ origini cuantice, o concordanta
0 5 i S generalda buna a fost observata
Min (.U intre rezultatele obtinute prin

. o ) metoda TDCC si cea CTMC (vezi
Figura 9: Distributia valorilor rmin oy 8). Aceastd concordanti
pentru (a) toate traiectoriile CTMC, si S < e

ne-a permis sa efectudm o analiza

(b) traiectorii CTMC cu 0.5 < kper < R . ..
0.7 §i 0.7 < kpar < 0.9. Distributiile au detailata asupra traiectoriilor CTMC.

fost normate la 1.
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Dintre aceste traiectorii am selectat acelea care contribue la formarea
structurii HM, mai exact acelea unde electronul a fost ionizat la inceputul
pulsului laser si apoi a fost redirectionat spre ionul parinte. Pentru fiecare
dintre aceste traiectorii am calculat distanta minima 7,,;, dintre nucleu
si electroni in faza de intoarcere. Daca sunt luate in considerare toate
traiectoriile selectate, distributia valorilor r,,;, obtinute este largd (vezi
figura 9 (a)), far nici o trisiturd caracteristici. Insd, daci ludm in con-
siderare numai acele traiectorii CTMC pentru care impulsul asimptotic
este fixat (acestea sunt cele care interfera intre ele), distributia se schimba
complet. Vom avea doua grupuri de traiectorii bine separate (vezi figura
9 (b)): cele cu i, mici sunt considerate impragtiate, iar cele cu 7y
mare considerate directe. Prin urmare, aceste rezultate confirma ipoteza
modelului doua-cai.

Influenta parametrilor pulsului laser

Principala predictie a modelului doué-cai este faptul ca densitatea franjei
de interferentd HM este determinata de valoarea zp, adica cat dedeparte se
duc pachetele de unda eliberate de la ionul parinte inainte de recoliziune.
Conform ecuatiei 27, cu cresterea lui zp structura de interferenta HM
devine mai densa. Valoarea lui zgdepinde in principal de valoarea vitezei
medie a pachetului de unda electronica, si de timpul aflat la dispozitia
pachetului de unda pentru a se distanta de ionul parinte inainte de a
fi returnat. Prin schimbarea parametrilor pulsului laser suntem capabili
sa controlam atat viteza cat si timpul de revenire a pachetelor de unda,
influentand astfel zg indirect.

In primul rand, am fixat frecventa campului laser la w = 0.4445 a.u. si
am redus treptat amplitudinea pulsului de la Fy = 1 a.u. panala Fy = 0.1
a.u.. Procedand in acest fel, am redus viteza medie a pachetelor de unda,
si implicit zp. In continuare, am fixat viteza pachetelor de unda prin
fixarea transferului de impuls Ak ~ EyT de la o semiperioada a campului
laser la electroni, si prin cregterea perioadei pulsului am marit intervalul de
timp disponibil pentru departarea electronilor de la nucleu. Acest lucru
creste In mod inerent distanta zo atinsa de pachetele de unda inainte
de intoarcere. Comportamentul structurii HM obtinut pentru diferitele
perametre ale campului a fost in concordanta calitativa buna cu predictiile
modelului doua-cai, adica cregterea lui zg a condus la cresterea densitatii
structurii HM.

Pentru caracterizarea completa a pulsurilor laser ultrascurte care contin
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Figura 10: Densitate de probabilitate de ionizare in functie de componentele
paralele gi perpendiculare ale impulsului pentru diferite parametrii ai pulsului.
Réandul superior: w =0.4445 a.u. fixat, 7 = 28.27 a.u.; (a) Eo=0.75 a.u.; (b)
Ey=0.5 a.u.; (c) Eo=0.25 a.u.; Randul inferior: transferul de impuls de la o
jumatate de perod al cAmpului la electron este {inut constant Ak ~ FEoT/2 =
7.06 a.u.; (d) w = 0.66675 a.u, 7 = 18.84 a.u., Fo = 1.5 a.u.; (e) w = 0.4445 a.u,
7 =28.27 a.u., By =1 a.u,; (f) w=0.22225 a.u, 7 = 56.51 a.u., Eo = 0.5 a.u..

doar cateva oscilatii ale campului, trebuie cunoscut de asemenea si faza
purtator-invelitoare (CEP). Pentru a investiga dependenta structurii HM
de CEP, am efectuat calcule pentru ionizarea atomului de H cu pulsuri
laser avand doua perioade si frecventa purtatoare w = 0.4445 a.u. la mai
multe valori CEP ¢y € {0°,30°,60°,90°,120°,150°}. Distributiile dupa
impulsuri a electronilor liberi obtinute pentru Ey = 1 a.u. sunt prezentate
pe figura 11. Se poate observa ca forma campului este foarte sensibila la
CEP, si ca rezultat, intreaga dinamica a sistemului este modificata cand
diferite valori CPE sunt considerate. Am constatat ca in scopul de a
obtine o structura de interferenta HM clara, este de dorit ca doar o sin-
gura impragtiere pe nucleu sa aiba loc, ceea ce este cazul pentru pulsuri
laser cu asimetrie mare intre varfurile pulsului invecinate, care se intampla
predominant in regiunea CEP 60° < g < 90°.

Am continuat sa studiem structura HM a atomului de hidrogen prin
utilizarea unei configuratii simple “pump-probe” (vezi figura 12), care
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Figura 11: Distributia dupa impulsuri a electronilor liberi in functie de compo-
nentele paralele si perpendiculare a impulsului la sfargitul pulsului laser cu doua
perioade optice gi w = 0.4445 a.u. respectiv Fy = 1 a.u. pentru urmatoarele
valori CEP: a) @o = 0°, b) @o = 30°, ¢) po = 60°, d) wo = 90°, ) @o = 120°,
f) wo = 150°. La dreapta fiecarei distributii dup& ipulsuri profilul temporal al
campului E(t)/Eo corespunzitor, si probabilitatea totald de ionizare (P(t)) in
functie de timp este de asemenea prezentata.

cuprinde esenta proceselor implicate. In aceasti configurare o unda elec-
tronica este creata prin ionizarea tintei de un puls electric avand doar
o jumatate de perioada (pulsul
“pump”). Folosind un al doilea
puls asemanator (pulsul “probe”),
pachetul de unda anterior for-
mata este redirectionata spre ionul
parinte, unde se Imprastie, ceea
ce duce la formarea structurii
de interferenta caracteristica in
Time distributia dupa impulsuri a elec-

tronilor liberi. Distanta medie

Figura 12: Forma pulsurilor electrice zo atinsi de pachetele de undi

A : [43 99 . . N .
In configuratia “pump-probe”. electronice libere inainte de a fi

pump ——
probe

delay

E®
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reintoarse de pulsul “probe” a fost direct controlata de intarzierea dintre
pulsurile “pump” si “probe”. O intarziere mai mare insemna ca electronii
au avut mai mult timp sa se departeze de nucleu, gi prin urmare, au ajuns
la o distanta zp mai mare. Am constatat ca in conformitate cu concluziile
noastre anterioare, si cu predictiile modelului doua-cai, cu cresgterea lui zg
densitatea structurii de interferentd HM de asemenea a crescut. Apoi, am
investigat influenta vitezei finale medie v, a electronilor liberi pe struc-
tura HM. Acest parametru a fost controlat prin amplitudinea pulsului
“probe”. Am ajuns la concluzia ca v, influenteaza doar forma si pozitia
extremelor de interferenta, dar nu schimba numarul lor.

Influenta potentialului creat de miez - Ionizarea
gazelor nobile

Importanta procesului HM este ca ofera informatii spatiale si temporale
despre tinta investigatd. Deoarece pachetul de unda reintoarsa se de-
plaseaza in potentialul ionului rezidual, informatii structurale si temporale
a acestui ion sunt codificate in functia de unda a electronilor inprastiate,
cu conditia evidenta cd acestia sunt suficient de energetici (lungimile de
unda de Broglie corespunzatoare trebuie sa fie comparabile cu scala de
lungime peste care forma structurilor investigate se schimba). Acest
lucru inseamna ca structura HM poate fi considerata ca o imagine a
tintei luata la momentul recoliziunii. In atomi si molecule reale, dupa
crearea unui pachet de unda libera, adica ejectarea unui electron de la o
stare legata in continuum, norul electronic rezidual se regleaza la noua
configuratie. Pentru molecule aceasta reglare se manifesta in schimbarea
lungimii legaturilor. In conformi-

O'Z tate cu [6], informatie temporala
- 05 — ] despre evolutia structurii ionului
s 1_; o se poate obtine “luand imagini”
s “ o fe despre tinta la diferite momente de
251 | / — A timp. Acest lucru este usor de re-
-3 o 0 5 s . 5 alizat prin folosirea pulsurilor laser

la diferite lungimi de unda.
Pentru a investiga comporta-
Figura 13: Potentialele SAE a mentul structurii HM la schim-
diferitelor atomi de gaze nobile. barea atomului tinta, am efectuat
calcule pentru diferite gaze nobile

rfa.u]
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in cadrul approximatiei singur electron activ (single active electron -
SAE). In acest formalism doar electronul cel mai din afard este tratat
in mod explicit, in timp ce restul (dacad este cazul) doar furnizeaza o
simpla ecranare statica nucleului. Astfel, electronul activ este initial legat
intr-un atom model descris de un pseudopotential dat de

V() = Lot me Tt asre T A ase T (29)
T

unde parametrii erau optimizati in aga fel incat sa furnizeze un potential

He

I |

Kper [a.U.] Kper [.U.]

Figura 14: Distributia dupa impulsuri a electronilor liberi in functie de com-
ponentele paralele si perpendiculare ale impulsului pentru diferite atomi tinta
indicate pe figuri. Parametrii pulsului laser sunt: Ey = 1.00 a.u., w = 0.4445
a.u., po = 90°.
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de ionizare cat mai apropiatd de valoarea exacta. Potentialele model
rezultante sunt prezentate pe figura 13, unde se poate observa ca acestea
difera considerabil numai in vecinatatea nucleului.

Este clar ca in formalismul SAE ionii reziduali nu sufera nici o modifi-
care structurala, astfel electronii imprastiati simt doar potentialul Coulomb
in cazul hidrogenului, si potentialul static SAE pentru celelalte gaze no-
bile. In figura 14 distributia dupa impulsuri a electronilor liberi la sfarsitul
pulsului laser cu wg = 0.4445 a.u, ¢y = 90° and Ey = 1 a.u. este prezen-
tata pentru diferitele atomuri tinta. Se poate observa ca potentialul
intalnit de ei are in mod clar o influentd mare asupra structurii HM

rezultante. Privind la figura 15,

=Y [ — — in care probabilitatile totale de
£ os Ne o~ X—— lonizare gi valorile agteptate ale
£ 06 al : coordonatei z sunt prezentate in
2 o4 // —f functie de timp pentru diferitele
g o2t // Y tivnte considerate, se poate okjse.rva
-0 —— = cd atomul fie Ar se comporta sim-
15 He pZ ilar cu H, m timp ce compgrtarea

L 10 Ar ye atomului de He este similar cu
T s cea a lui Ne. Diferenta promi-
0f— nenta dintre cele doua grupuri de

il o E,=1.00 a.u. atomi este existenta unei struc-

0 4 T2 3u4 ©  turi secundare de interferenta in

Time [a.u.]

regiunea impulsurilor mici. Ex-

Figura 15: a) probablhté‘gl totale de aminarea exacté’ a dlnam1011 pa-
ionizare In functie de timp ; b) valoarea

expectata a coordonatei z In functie de
timp pentru diferitele tinte de gaze no-
bile.

chetelor de unda care duce la for-
marea acestei interferentd secun-
dare va fi subiectul cercetarilor ul-
terioare. Cu toate acestea, ceea ce
putem afirma este ca sub actiunea celei de-al treilea varf al pulsului laser
componentele pachetului de unda libere cu impulsuri mici, care nu se
propaga prea departe de la nucleu, sunt conduse inapoi in imediata sa
vecinitate. In cazul atomilor H si Ar, aceast]ua parte a pachetului de unda
libera este reabsorbita (vezi sciderea probabilitatii totale de ionizare), pe
cand in cazul He si Ne ea este impragtiata din nou, rezultand in formarea
structurii HM secundare.

Dupa cum am vazut, atomii studiati pot fi impartite in doua grupe in
functie de dinamica pachetelor de unda electronice libere. Cu toate aces-
tea, distributia dupa impulsuri obtinute pentru atomii din acelasi grup
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sunt diferite: structura HM obtinuta pentru Ar si He este mai densa
decat cea obtinuta pentru H si He. Acest lucru poate fi explicat prin
urmatorul rationament. Cand un electron liber se indreapta spre ionul
parinte, acesta este accelerat de potentialul ionului. In mod analog, dupa
ce este Tmprastiat si se departeaza de nucleu, este decelerat la viteza
initiald. Acum, privind la figura 13, putem vedea ca partea potentialul
de raza scurta a atomului de Ar si Ne este mai “adanca” decét cea a lui
H si He. Ca urmare, electronii liberi care se imprastie pe ionul de Ar
(Ne) sufera o schimbare de vitezd mai mare decéat cele care se migca in
campul ionului de H (He). Prin urmare, ele acumuleazd o diferentd de
faza mai mare fata de electronii de referinta, care urmeaza traiectorii care
nu implica coliziune cu tinta. Aceasta diferenta de faza mai mare duce in
cele din urma la o structura de interferentd HM mai densa.
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Concluzii

In lucrare de fatd am investigat teoretic interactiunea atomilor cu pulsuri
laser liniar polarizate, ultrascurte si intense. In acest scop, am utilizat
metode numerice pentru solutia directd a ecuatiei Schrodinger depen-
dente de timp. Majoritatea muncii a fost investita in dezvoltarea unui
cod numeric nou, care este capabil de a trata orice probleméa care apare
atunci cand un singur electron activ legat initial intr-un potential static cu
simetrie sferica interactioneaza cu o radiatie laser liniar polarizata. Acest
lucru a fost realizat in cadrul metodei TDCC prin discretizarea ecuatiei
Schrédinger pe o grila numerica FEDVR i prin propagarea in timp a
functiei de unda a electronului activ folosind algoritmul Lanczos.

Dupé ce am stabilit ca programul nostru numeric functioneaza corect
prin efectuarea unor teste de convergenta diverse, si comparand rezultatele
obtinute cu date teoretice obtinute de alte grupuri, am inceput investi-
garea interactiei dintre un atom de hidrogen si un puls laser EUV intens
de doua perioade optice. In primul rand, am identificat procesele care au
loc in timpul actiunii pulsului laser. Am constatat ca cei mai multi elec-
troni sunt eliberate prin OBI, cand intensitatea instantanee a campului
cregte peste o valoare critica. Dupa ionizare, procese secundare pot apara,
care lasa amprenta asupra distributie finala dupa impulsuri ale electron-
ilor liberi. Am identificat doud asemenea procese secundare. Prima dintre
ele este o interferenta temporala intre pachete de unda electronice emise la
momente diferite de timp, in timp ce al doilea este o interferenta spatiala
intre pachete de unda care se nasc in aceeasi instanta de timp, dar urmeaza
cai diferite. Aceasta structura de interferenta spatiala poate fi considerata
ca imaginea holografica al atomului tinta, ceea ce inseamna ca pe langa
dinamica electronilor liberi, informatie structurala si temporala cu privire
la tinta este codificata in distributia dupa impulsuri. Prin efectuarea cal-
culelor TDCC, am investigat comportamentul structurii HM in functie de
parametrii pulsului. Am constatat ca dinamica pachetelor de und elec-
tronice este influentata foarte mult de CEP. Cele mai clare structuri HM
au fost observate atunci cand pachetul de unda libera a fost imprastiat
puternic numai o singura datd pe nucleu, ceea ce se Intampla in cazul
regiunii CEP 60° < ¢y < 90°. Din acest motiv, in toate calculele noas-
tre ulterioare am folosit pulsuri laser caracterizate prin ¢o = 90°. Prin
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modificarea consecutiva atat a intensitatii campului cat si a lungimii de
unda a undei purtdtoare, n acord cu modelul simplu de doua cai din [7],
am concluzionat ca forma structurii HM este determinata in principal de
parametrul zp, care masoara cat de mult se indeparteaza pachetele de
unda libere de la ionul parinte inainte de a fi condus napoi de campul
laser. Acest rezultat a fost de asemenea validata de un set diferit de cal-
cule, in care in loc de pulsuri cu doua perioade, am folosit doua pulsuri
electrice de jumatate de period intr-o configutie “pump-probe”, ceea ce a
permis s& modificAm cu usurinta zg, precum si viteza medie a pachetului
de undi reantoarsi. In cele din urmai, in scopul de a testa sensibilitatea
structurii HM spre potentialul simtit de catre electronii impracstiati, care
este aspectul esential al acestei tehnici in ceea ce priveste aplicatiile posi-
bile, am efectuat calcule TDCC pentru atomi de He, Ne i Ar in cadrul
aproximatiei SAE. Am constatat ca potentialul de ionizare este un factor
important in determinarea proceselor care apar. In consecinta, atomii
studiati pot fi clasificate in doua grupe care prezinta dinamici similare, cu
H i Ar formand unul, in timp ce He si Ne grupa cealalt. Mai important,
influenta potentialului static al atomilor tinta asupra structurii HM a fost
confirmata.
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