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Introducere

Marimea sistemelor moleculare, ca si raza de actiune a fortelor este foarte mica, si nu pot fi
masurate direct. De aceea Tmprastierea este foarte importantd in studiul sistemelor atomice. S-au
obtinut foarte multe informatii despre atomi, nucleele atomilor si despre particulele elementare
prin experimente de imprastiere. Pentru interpretarea rezultatelor experimentale este foarte
importantd descrierea teoretica a fenomenului observat si efectuarea calculelor, care de obicei sunt

foarte dificile chiar si cu calculatoare de inalta performanta.

Desi proprietatea ondulatorie a electronilor a fost cunoscutd inca din 1924, consecintele ei
asupra ionizdrii moleculelor diatomice prin proiectile incarcate au fost observate si descrise prima
data abia in 2001 de N. Stolterfoht si colab. [1]. Mai Tnainte, in general, coliziunea moleculelor cu
electroni, ioni sau fotoni a fost descrisa de asa-numita regula de aditivitate [2], neglijand coerenta
dintre undele asociate electronilor emisi de diferiti atomi ai moleculei. Stolterfoht si colab. au
masurat sectiunea eficace dubld diferentiald in functie de viteza si unghiul de ejectie ale
electronului. Pentru a observa efectele de interferenta, au impartit sectiunea moleculard obtinuta
cu doud sectiuni atomice independente. Oscilatiile observate n raportul sectiunii eficace — raportul
dintre sectiunea eficace moleculara si suma sectiunilor eficace atomice — Tn functie de viteza

electronului, au fost o dovada clara a interferentei.

Cele doua nuclee ale moleculelor diatomice se afli la distanta de ordinul A, care este
comparabila cu lungimea de unda a electronilor. Aceste nuclee pot fi concepute ca doud surse
coerente de electroni. Undele coerente emise, din apropierea nucleelor moleculei, interfera in
spectrul electronului emis. Efectele de interferenta au fost observate chiar si in cazul unei orientari

aleatorii a moleculelor tinta.

Stolterfoht si colab. au construit un model teoretic, dar nu au reusit sd explice dependenta

oscilatiilor de unghiul de emisie al electronului. Au comparat rezultatele lor cu cele experimentale
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[1]. Corespondenta relativ bund, intre teorie si experiment, a trezit interesul pentru cercetarea in
domeniu.

La scurt timp dupa publicarea acestor rezultate, in 2002, Nagy si colab. [3] au realizat o
descriere teoretica a acestui efect. Au ardtat dependenta oscilatiilor raportului sectiunii eficace de
unghiul de ejectie al electronului si au constatat disparitia aproape totala a oscilatiilor la emisia
perpendiculara. Rezultatele lor au fost confirmate experimental de Stolterfoht si colab. [4].

In acelasi timp, alte experimente au confirmat efectele de interferentd in ionizarea
moleculelor diatomice homonucleare: la H, [5-12] si la molecule mai mari [13-16], prin diferite
proiectile — proton, C°*, F*, Kr33*, Kr3** — cu energii mari, urmate de mai multe descrieri
teoretice [17-26]. Recent a fost studiatd molecula diatomica heteronucleara HeH™ [27, 28] — unde
ejectarea electronilor de cei doi atomi nu este simetricd — precum si alte molecule mai complexe,
de exemplu H,0 [29], unde efectul este mai complicat decat in cazul moleculelor diatomice. Cu
toate acestea, in ciuda acestei cantitati uriase de munca, unele aspecte ale interferentei nu au fost
clarificate — de exemplu, dublarea frecventei si discrepanta intre experiment si teorie, la emisia
perpendiculara.

Aceastd tezd contine patru capitole. In primul capitol am prezentat cele mai importante
experimente care au confirmat proprietatea ondulatorie a particulelor, teoria generala a sectiunilor
eficace [30-32], teoria perturbatiei dependente de timp [30-32] si tranzitiile unui singur electron,
induse de impactul particulelor incarcate electric. In al doilea capitol am prezentat primele
rezultate experimentale si teoretice ale efectelor de interferenta in ionizarea moleculei de hidrogen
datorita impactului ionic, si o analizi analiticd a efectelor de interferenta. In capitolul al treilea am
prezentat un studiu teoretic pentru ionizarea ionului molecular heteronuclear HeH* cu protoni
rapizi. Am generalizat modelul analitic utilizat cu succes pentru descrierea efectelor de
interferentd in molecula H;, a lui Nagy [3] st l-am aplicat pentru studiul efectelor de interferenta in
ionizarea ionului molecular HeH*. Este interesant studiul moleculelor diatomice heteronucleare,
cand ejectarea electronilor de cei doi atomi nu este simetricd. Pentru descrierea emisiei de
electroni s-a aplicat aproximatia semi-clasica, conform céreia proiectilul a fost tratat cu formulele
fizicii clasice si S-a presupus — datoritd energiei mari a proiectilului — ca traiectoria lui este liniara.
Prin contrast, electronii din tintd au fost tratati cu formalisme ale mecanicii cuantice, iar
interactiunea dintre proiectil si particula tintd ca perturbatie, deoarece proiectilul influenteaza
starea cuantici a tintei. In final am identificat structurile de interferentd, am analizat oscilatiile
observate in raportul sectiunii eficace diferentiale in functie de viteza electronului ejectat pentru
diferite unghiuri de emisie, si am comparat rezultatele noastre cu cele ale lui Tachino [27, 28] si
cu cele calculate, pentru molecula de hidrogen cu metoda din [3]. Rezultatele noastre au fost

publicate [33] si prezentate la conferinte [34, 35].
6
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Tn ultimul capitol am prezentat un nou model teoretic pentru descrierea procesului de
ionizare al moleculei homonucleare de H,, prin impact cu proiectile incarcate electric. Am
analizat deficientele modelului precedent, si am efectuat modificari substantiale in scopul obtinerii
unor rezultate mai precise. Astfel am reusit o descriere teoreticd mult mai exactd a procesului
ionizarii datorita impactului ionic. In acest model nou, ca si in cazul modelului anterior, am folosit
de asemenea aproximatia electronilor independenti si aproximatia perturbationald de ordinul intai,
dar cu o descriere a starii finale mult mai precisi. In modelul anterior, functia de unda finala a
electronului este de fapt o unda plana, iar in acest model, este imbunatatita prin unde coulombiene,
centrate pe cele doud nuclee ale moleculei de H,. Aceste schimbari semnificative au condus la o
formuld mai precisd a sectiunii eficace diferentiale moleculare, care depinde numai de
amplitudinea atomica. Descrierea mai exacta a starii finale si a parametrilor de impact — conform
asteptarilor noastre — au condus la rezultate mai exacte. Am comparat rezultatele noastre cu datele
experimentale si cu rezultatele altor modele — inclusiv cu cele ale modelului anterior — si am
analizat cauzele diferentelor. Rezultatele noastre au fost publicate [36] si prezentate la conferinte

[37, 38].

Scopul cercetarii mele a fost studiul si intelegerea profunda a fenomenelor de interferenta in
ionizarea moleculelor diatomice prin particulele incarcate electric, alcdtuirea unui model teoretic
mai dezvoltat, care sa ofere o intelegere mai buna a fenomenelor si a efectelor de interferenta,
precum si obtinerea rezultatelor mai precise, comparativ cu alte modele teoretice. Cu rezultatele
prezente vom contribui la Intelegerea mai profundd a efectelor de interferentd in ionizarea

moleculelor homo- si heteronucleare.
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1. Teorie

Tn prima parte a acestui capitol am prezentat principalele experimente care au demonstrat
ipoteza lui de Broglie, adica caracterul ondulatoriu al particulelor (in primul rand al electronului):
efectul Ramsauer-Townsend, experimentele lui G. P. Thomson (1927), al lui Davisson si Germer
(1927), si al lui Feynman, realizat de R. Bach (2013).

Tn partea a doua a acestui capitol, am prezentat teoria imprastierilor dependente de timp,
relevanta pentru studiul nostru, de la definitia sectiunilor eficace prin teoria perturbatiei
dependente de timp péna la tratarea ionizarii atomilor prin impact cu particule incarcate.

Acest capitol se bazeaza pe referintele [39-54].
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2. Observarea si descrierea efectelor de
interferenta In ionizarea moleculei de

hidrogen

In ionizirile induse de particule incarcate electric, o atentie deosebita s-a acordat celei mai
simple tinte moleculare diatomice, moleculei de H, [53]. Deoarece nucleele acesteia sunt identice,
prin ionizarea moleculei apar unde coerente, si drept consecintd, interferenta. Totusi, pana in anul
2001, efectele de interferenta nu au fost observate in spectrele electronilor emisi de molecule in
urma ionizdrii prin ioni rapizi.

In 2001 Stolterfoht si colab. au efectuat un experiment [1], folosind un fascicul de ioni
Kr3** cu energia de 60 MeV/u, care a fost directionat pe o tintd de gaz de H,. Au misurat
sectiunea eficace dubla diferentiald in emisia electronilor pentru diferite unghiuri de ejectie, apoi
au impartit acest rezultat cu dublul sectiunii eficace a atomilor de hidrogen independenti. Au
constatat ca raportul sectiunii eficace oscileaza in functie de viteza electronului emis, si au realizat
ca aceasta este dovada clara a efectelor de interferenta. Este de remarcat faptul, ca efectele de

interferentd au fost observate in cazul orientarii aleatorii a moleculelor tinta de H,.

Dupa rezultatele experimentale, Stolterfoht si colab. au construit un model teoretic pentru
descrierea efectelor de interferentd in ionizarea moleculei de H,, au efectuat calcule si comparatii
intre rezultatele teoretice si cele experimentale. Au constatat, cd efectele de interferenta se pot
evidentia prin reprezentarea raportului sectiunii eficace diferentiale in functie de viteza

electronului emis.

In acest capitol am prezentat si am interpretat primele rezultate experimentale si teoretice ale
lui Stolterfoht. Cu toate ca nu au reusit sa explice dependenta oscilatiilor de unghiul de emisie al
electronului, corespondenta relativ bund intre teorie si experiment, a trezit interesul pentru

cercetarea Tn domeniu.

La scurt timp dupd publicarea acestor rezultate, in 2002, Nagy si colab. [3] au realizat o
descriere teoretica a acestui efect. Au prezis dependenta oscilatiilor raportului sectiunii eficace de
unghiul de emisie al electronului si au constatat disparitia aproape totala a oscilatiilor la ejectia

perpendiculara. Rezultatele au fost confirmate experimental in 2003 de Stolterfoht si colab. [4].
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Am prezentat descrierea teoretica a efectelor de interferenta in ionizarea moleculei de hidrogen cu

ioni rapizi a lui L. Nagy si colab. [3].
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3. Efecte de interferenta In ionizarea

moleculelor heteronucleare

Pentru a intelege 1n detaliu efectele de interferentd observate in ionizarea moleculelor, este
interesant studiul moleculelor diatomice heteronucleare, cand ejectarea electronilor din vecinatatea
celor doi atomi nu este simetrica.

In lucrarea de fatia am generalizat modelul analitic pentru H, al lui L. Nagy [3] si il aplicim
pentru studierea efectelor de interferentd pentru ionizarea ionului molecular HeH' — o molecula
heteronucleara cu doi electroni — prin impactul protonic. Tachino si colab. [27, 28] au efectuat
calcule teoretice pentru a studia ionizarea moleculei heteronucleare HeH*™. Am comparat
rezultatele noastre cu cele al lui Tachino si colab. [28] si cu cele aparute pentru molecula de
hidrogen, cu rezultatele lui L. Nagy si colab. [3]. Analizdm oscilatiile observate in raportul
sectiunii eficace diferentiale in functie de viteza electronului ejectat pentru diferite unghiuri de

emisie.

3.1. Descriere teoretica

Avand in vedere viteza mare a proiectilului, pentru ionizarea moleculei heteronucleare de
HeH™*, aplicam aproximarea semi-clasicd, considerand ca traiectoria proiectilului este rectilinie.
Directia axei z coincide cu directia proiectilului, care se migca cu viteza v,. Originea sistemului de
coordonate o luam la distanta yD (0 < y < 1) de nucleul de He, si respectiv, la distanta de

(1 — x)D de nucleul de H.

Starea initiald a electronului activ in molecula heteronucleard este descrisd printr-0

combinatie liniara a doi orbitali atomici de tip hidrogen 1s centrati pe fiecare nucleu. Notand cu

11
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aysi a, sarcinile efective ale atomilor de He, respectiv H, functia de unda initiald a electronului

activ este:

¥, (r,D) = ce” APl ¢ ¢, e=2lr=(1=00DI (3 7)
unde coeficientii €1 si €2 dau contributiile orbitalilor atomici la orbitalul molecular pentru atomii

de He, respectiv H. Functia de unda finala aproximam cu functia corespunzatoare undei plane:

W, (r) ~ 2n)" T2etkr,  (3.2)
unde k este impulsul electronului ejectat.

Amplitudinea de tranzitie de ordinul intai pentru un proiectil avand sarcina electrica Z,, si

parametrul de impact b, pentru o anumiti orientare a axei moleculare D si pentru impulsul k al

electronului emis, poate fi scrisa sub forma
(bD)—iZ”fd iqZ<W()| ! |lp( D)> 3.3
al(b, —vp ze krIT—RI i (7, , (3.3)

unde q este transferul minim de impuls catre electron, iar r si R sunt vectorii de pozitie al
electronului activ, respectiv al proiectilului.

Amplitudinea de tranzitie a fost calculata, folosind integrala Bethe pentru descrierea
potentialului. In calcule am folosit aproximatia “peaking”, si astfel am luat in considerare numai
electronii cu viteze mari.

Avand Tn vedere ca probabilitatea de tranzitie pentru un parametru de impact b si o orientare
D a axei moleculare, este egali cu patratul modulului amplitudinii de tranzitie, am aritat ca prima

este exprimatd cu urmdatoarea relatie:

. 8 7?2 a? 2 a? 2
w(b, D) =;?’;{4 c%é(bml(bm)) +c%é(b_f<1<b_yz))

a1a;

o byb_Ki (byy1)Ki (b_yz) (e~ {Uam0Pi 4 e+illima)lr) | (3.4)
172

unde

V12 = laf, + (g - kll)z]l/z, (3.5)
lar by si b_ sunt parametrii de impact relativ ai celor doua nuclee, k; si D, sunt componentele
paralele ale impulsului final al electronuluik, respectiv a distantei internucleare D, relativ la axa z.
Relatia (3.4) depinde nu numai de parametrul de impact ci si de orientarea axelor
moleculare. In comparatie cu experimentul, probabilitatea trebuie calculati in medie pe toate

orientarile moleculare posibile:

12
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w(b) =%fdchfsin0Dd9Dw(b,ﬁ). (3.6)

Sectiunea eficace diferentiala o obtinem prin integrarea probabilitatii dupa parametrul de
impact:
do
dQ,dk

Integralele (3.6) si (3.7) trebuiesc calculate numeric.

=2n f bw(b)db. (3.7)

Daca mediem doar factorul de interferenta
e~ i(ki—a)Dy 4 o+i(ky—q)Dy (3.8)
dupa orientarea axei moleculare, presupunand ca celelalte variatii ale ecuatiei (3.4) sunt

neimportante, pentru probabilitatea de tranzitie si sectiunea eficace diferentiala rezulta:

sin[(ky — q)D]

w(b) = c(b) + g(b) (s =)D (3.9
do sin[(ky — q)D]
odi= G (10

Relatiile (3.9) si (3.10) sunt asemanatoare cu cele obtinute de L. Nagy si colab. [3].

13
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3.2. Rezultate si discutii

Asa cum a aratat Stolterfoht [1], interferenta nu se poate observa In sectiunea eficace
diferentiald, dar poate fi demonstrata prin calculul raportului sectiunii eficace diferentiale.

Am realizat calcule pentru ionizarea ionului molecular HeH* prin impactul protonilor,
pentru trei energii diferite ale proiectilelor: 1 MeV, 13,7 MeV si 100 MeV. Am analizat sectiunile
eficace obtinute in functie de impulsul electronului ejectat, pentru patru unghiuri de emisie: 0°,
30°, 90° si 150°. Am efectuat calculele avand in vedere originea atat in centrul geometric cat si in
centrul de masa al moleculei. Calculele au aratat ca rezultatele obtinute nu depind de valoarea lui
X, adicd de alegerea pozitiei originii.

Pentru a ardta efectele de interferentd, am calculat raportul sectiunii eficace diferentiale si
am studiat dependenta sa de impulsul si unghiul de emisie al electronului ejectat, si am comparat
cu rezultatele lui Tachino si colab. [28]. In figurile 3.1-3 am reprezentat raportul sectiunii eficace
pentru trei energii ale protonilor, si pentru patru unghiuri de emisie ale electronilor. Rezultatele

noastre arata oscilatii in raportul sectiunilor eficace si sunt in acord cu cele obtinute de Tachino si

colab. [28].

—_
[ ]

—_
3]

-
—_

Raport sectimne eficace diferentiald

Viteza electronului (a..)

Figura 3.1. Raportul sectiunii eficace diferentiale in functie de viteza electronului emis, in ionizarea ionului
molecular heteronuclear HeH™ cu proiectile protoni cu energia de 1 MeV/u, pentru diferite unghiuri de emisie
ale electronilor. Liniile continue (-) reprezinta rezultatele noastre, iar liniile rosii intrerupte(- -) sunt rezultatele

lui Tachino si colab. [28].
14
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13.7 MeWiu

Raport sectime eficace diferentiald

Viteza electronuhui (a.u.)

Figura 3.2. Acelasi ca in figura 3.1, dar energia protonului este de 13,7 MeV/u.

100 MeViu

Raport sectme eficace diferentiala

Viteza electronuhui (a.u.)

Figura 3.3. Acelasi ca in figura 3.1, dar energia protonului este de 100 MeV/u.
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In figurile 3.4-6 se pot observa reprezentirile polare ale raportului sectiunii eficace in
functie de impulsul electronului ejectat, ca coordonata radiala, si de unghiul de emisie pentru trei
energii diferite ale proiectilului. Tn cazul unui impact cu un proiectil de 1 MeV/u (figura 3.4),
maximul principal cu forma circulara poate fi observat in totalitate, deoarece raza cercului binar
este 12,54 a.u. si cel mai mare impuls, In grafice, este de 15 a.u. La energii mai mari ale
protonilor, raza cercului binar creste. In figurile 3.5 si 3.6 varful binar este doar partial vizibil,
deoarece raza cercului binar este 46,77 a.u. in cazul proiectilelor cu energia de 13,7 MeV/u si
respectiv 125,47 a.u. pentru 100 MeV/u. Tn figurile 3.5-6, se pot observa oscilatiile secundare atat
in interiorul, cat si in exteriorul cercului de varf binar, si totodata, ca valoarea maximului binar,

este independenta de unghiul de ejectie al electronului.

I 1.206

- 1.16

1.114
1.068

1.022

0.9762

00

270°

Figura 3.4. Raportul sectiunii eficace diferentiale in functie de viteza electronului emis, ca coordonati radiala,
a cirei valoare maxima este 15 a.u., si de unghiul de emisie in ionizarea ionului molecular heteronuclear HeH™.

Energia protonului este de 1 MeV/u.

16
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I 1.206

- 1.16

1.114
1.068
1.022

0.9762

00

270°

Figura 3.5. Acelasi ca in figura 3.4, dar energia protonului este de 13,7 MeV/u.

270°

Figura 3.6. Acelasi ca in figura 3.4, dar energia protonului este de 100 MeV/u.
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Am comparat raportul sectiunilor eficace al moleculei heteronucleare HeH*cu cel al
moleculei homonucleare cu H, (figurile 3.7-9). Amplitudinea oscilatiilor este mult mai mica,
decét in cazul moleculei homonucleare de H, calculata cu metoda din [3]. Acest lucru este firesc,
deoarece densitatea electronilor este mult mai mare in jurul atomului de heliu decét in jurul
protonului, iar efectele de interferentd intre undele cu amplitudini diferite sunt mai putin

pronuntate decat pentru unde cu amplitudini egale.
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Figura 3.7. Raporturi ale sectiunii eficace diferentiale in functie de viteza electronului si unghiul de emisie, Tn

cazul ionizdrii cu proton cu energia 1 MeV/u. Liniile groase (-) reprezinta rezultatele noastre pentru ionizarea

ionului molecular heteronuclear HeH. Liniile rosii intrerupte (- -) sunt rezultatele pentru molecula H,.
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Figura 3.8. Acelasi ca in figura 3.7, dar energia protonului este de 13,7 MeV/u.
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Figura 3.9. Acelasi ca in figura 3.7, dar energia protonului este de 100 MeV/u.
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3.3 Concluzii

Am studiat teoretic efectele de interferentd in ionizarea ionului molecular HeH*, folosind
modelul dezvoltat pentru molecula H, [3], generalizat pentru moleculele heteronucleare. Efectele
de interferentd au fost evidentiate prin reprezentarea raportului sectiunii eficace diferentiale in
functie de viteza electronului ejectat. Atdt maximele principale cat si cele secundare pot fi
calculate si sunt foarte clare pe graficele noastre. Rezultatele noastre sunt in concordantd foarte
bund cu rezultatele Iui Tachino si colab. [28]. Am comparat rezultatele noastre si cu cele pentru
molecula homonucleara H,, si conform asteptarilor, oscilatiile la molecula heteronucleara au fost

mai putin pronuntate decat la molecula homonucleara.
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4. Efecte de interferenta n ionizarea
moleculei H, prin impact cu ioni rapizi.

Compararea diferitelor modele

In acest capitol voi prezenta un model teoretic, mai avansat in comparatiec cu modelul
precedent, bazat pe unde plane (PW), folosit pentru studiul efectelor de interferenta in ionizarea
moleculei heteronucleare HeH™*. In modelul anterior, functia de unda finald a electronului este o
unda pland, iar In acest model este Imbunatatitd prin unde coulombiene, centrate pe cele doua
nuclee ale moleculei de H,. Dupa aceste modificari substantiale, am reusit o descriere teoretica
mult mai exactd a procesului ionizdrii datoritd impactului ionic. Pentru descrierea efectelor de
interferentd, un alt grup a aplicat un alt model teoretic, denumit CDW-EIS (Continuum Distorted
Wave — Eikonal Initial State), efectuand calculele pentru acelasi fenomen [18, 19]. Au obtinut
rezultate asemandtoare pentru sectiunea eficace diferentiald, raportul sectiunii eficace si pentru
oscilatiile raportului sectiunii eficace.

Unele aspecte ale interferentei cauzate de impactul ionic nu au fost clarificate, de exemplu,
discrepanta intre teorie si experiment la unghiul de emisie de 90°, sau dublarea frecventei [7], etc.

Cu prezenta formulare vom contribui la o intelegere mai profunda a fenomenelor de
interferentd in ionizarea moleculelor diatomice prin ioni rapizi. Vom compara rezultatele noastre
cu rezultatele modelelor PW si CDW-EIS, impreund cu cele obtinute prin formula analitica, si in

final vom analiza cauza diferentelor.
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4.1. Descriere teoretica

Folosim aproximatia perturbationala de ordinul I, considerand ca energia proiectilului este
mult mai mare in comparatie cu energia interactiunii. Originea sistemului de coordonate o alegem
in centrul moleculei. Consideram numai un singur electron activ. R este distanta de la origine pana
la proiectil, r este pozitia electronului activ, iar r, si r_sunt distantele de la nuclee pana la
electron.

Starea initiald a moleculei o aproximdm ca o combinatie liniard a doi orbitali atomici de

hidrogen 1s
D D
Y;(r,D) =N (e_“|r_5‘ + e_“|r+5‘). (4.1)

Introducénd ultima relatia (4.1) in formula (3.3), amplitudinea de tranzitie pentru un anumit

parametru de impact si orientare a axei moleculare,se Tmparte in doi termeni:

a(b,ﬁ) = a+(b,ﬁ) + a_(b,ﬁ), (4.2)

unde

| (ri)>, (4.3)

ar(b,B) =2 j dze'® | svk(r)||

sunt amplitudinile de tranzitie ale celor doi atomi ai moleculei, unde
lluH (Ti) = Ne 9%, (4‘4‘)

Tnlocuind

ry=rzt (4.5)

N

in relatia (3.2), obtinem functia de unda finala, in sistemele de coordonate centrate pe fiecare

nucleu

1 . 2
Vi) = me‘”‘”e*”‘z = i (ret™ s (46)
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In relatia amplitudinii (4.3), coordonata z o consideram de la centrul moleculei. Notim cu z,

coordonatele fata de nucleele moleculei

Zy = +

Dy 4.7
2

astfel,

oo
- DyiZ .
etliz L fdere“”i ¥, (ry)
» + +
oo

m Py (Ti)> , (4.8)

unde R se refera la distantele proiectilului masurate de la cele doud nuclee.

Parametrii de impact fatd de cele doua nuclee sunt

D,
b,=b+ - (4.9)
astfel, amplitudinile de tranzitie ale celor doi atomi,
aH(b+, D) = _p j Z+elq lPk (r+) qu(ri_) . (410)
vJ Ly

Folosind relatiile (4.8) si (4.10), amplitudinile de tranzitie relativ la centrul moleculei devin

ay(b,D) = el b Y. aa1)

Sectiunea eficace diferentiald pentru o anumita orientare a axei moleculare o obtinem prin
integrarea probabilitatii de tranzitie — care este patratul modulului amplitudinii de tranzitie — dupa
parametrul de impact. Luand in considerare ca suma

eil(ki—a)Dy+ko D] 4 o=i[(ky—q)Dy+k D] — cos[(ky —q)Dy + k., D], (4.12)
obtinem sectiunea eficace diferentiala
i?o(D) _ d’oy

an.dk zd.dek + 2 cos[(ky—q)Dy+ k, D, ] JdbaH(b+,D) ay(b_,D). (4.13)

Primul termen al ecuatiei de mai sus reprezinta sectiunea diferentiala atomica. Al doilea
termen poate fi interpretat ca termen de interferentd, datorita emisiei coerente a electronilor de la
cei doi atomi. Factorul cosinus, din ecuatia (4.13) se aseamana cu cel din (3.8), obtinut prin calcul

analitic, cu diferenta, ca in prima, in argumentul functiei cosinus apare in plus produsul k, D, . In
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procedura de mediere a sectiunii eficace dupad orientarea axei moleculare, acest termen al
componentelor perpendiculare tinde sa se anuleze, dar aceasta anulare nu este exacta.
Pentru comparatie cu experimentul, sectiunea eficace diferentiald (4.13) trebuie mediata
dupa orientarea moleculara
d*c 1 [d*s(D)

do,dk  4m) d0,dk db.  (4.14)

Daca presupunem ca termenul

dZO'int (B) _

T dbaj;(b,,D)-ay(b_,D) (4.15)

are o dependentd slaba fatd de orientarea axei moleculare, iar termenul cu componentele
perpendiculare in argumentul functiei cosinus se anuleaza in integrarea dupa ¢p, pentru sectiunea

moleculara obtinem formula analitica

dzaanalitic dZGH Sin(kll - Q)Du
=2 o——————— - (4.16)
d.dek dﬂkdk (k” - CI)D”
A 2
Impartind ecuatia (4.16). cu sectiunea diferentiald atomica totald 2 ddQ ng, obtinem formula
k

analitica a raportului sectiunii eficace diferentiale
Sin(k” — Q)D”

R:1+Gom.

(4.17)

In cele ce urmeaza, vom examina valabilitatea acestei ipoteze.
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4.2. Rezultate si discutii pentru ionizarea moleculei H, cu

proiectile F7*, Kr33* i Kr34+

Am efectuat calculele pentru sectiunea eficace diferentiald, si pentru raportul sectiunii
eficace diferentiale in ionizarea moleculei de H, prin proiectile Kr33* cu energia de 68 MeV/u,
Kr3** de 60 MeV/u si F°* de 5 MeV/u, pentru diferite unghiuri de ejectie. Comparim rezultatele
noastre cu cele obtinute prin aproximatia cu unde plane — modelul PW, bazat pe integrarea
numerica a probabilitatilor de ionizare dupd parametrul de impact si orientarea moleculara,
prezentate in [3] — cu calcule CDW-EIS [18, 19], si cu rezultatele, cu ajutorul formulei analitice
(4.17).

Tn figura 4.1 am reprezentat sectiuni eficace diferentiale pentru unghiuri de emisie 30°
(stAnga) si 150° (dreapta) in functie de energia electronului ejectat. Comparim rezultatele noastre
cu cele ale modelului PW [3], cu calculele CDW-EIS [18, 19] si cu datele experimentale [1].

Modelul nostru — in care folosim o functie de unda finala (4.6) cu doua centre, situate in cele
doua nuclee ale moleculei de hidrogen — descrie mai exact starea finala decat modelul PW folosit
pentru H, [3], dar si in capitolul precedent pentru ionul molecular HeH". Asa cum era de asteptat,
descrierea actuala, mai exacta, a starii finale conduce la rezultate Tn acord cu datele experimentale,
si sunt mai precise decat cele ale modelului PW. Se poate observa ca, pentru unghiuri mari de
ejectie teoria supraestimeaza valorile experimentale [1]. La fel — cu exceptia energiilor mici —
valorile sectiunii eficace ale modelului nostru sunt mai mari la ambele unghiuri de emisie, decéat

cele ale modelului PW.
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Figura 4.1 - Sectiuni eficace diferentiale in ionizarea moleculei H, prin ioni rapizi Kr3** cu energia 60 MeV/u,
pentru unghiuri de emisie 30° (stanga) si 150° (dreapta), in functie de energia electronului. Rezultatele actuale

sunt comparate cu cele ale modelelor PW [3] si CDW-EIS [19], precum si cu datele experimentale [1].
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In figura 4.2 am reprezentat raportul sectiunii eficace diferentiale — raport pe care I-am
obtinut prin impartirea ecuatiei (4.14), a sectiuni eficace diferentiale, cu doud sectiuni eficace
atomice efective — in functie de viteza electronului emis. Comparam rezultatele noastre cu datele
experimentale [1, 4], cu modelul PW [3], cu calcule CDW-EIS [18, 19] si cu calculele obtinute
prin formula analitica datd de ecuatia (4.17). In aceasta ecuatie, factorul G, este o constanti a carei
valoare am ales-o ca 0,4 pentru a se potrivi cu datele experimentale [1, 4].

Asemanator cu sectiunile eficace diferentiale, valorile rapoartelor sunt intotdeauna mai mari,
decat cele obtinute prin modelul PW. Ceea ce priveste frecventa oscilatiilor, valoarea lor este cu
putin mai mare, comparativ cu cel prin modelul PW, si mult mai mare decét cele date de formula
analitica (4.17).

Putem observa, ca la viteze mai mici de 1,5 a.u., existd o neconcordanta intre rezultatele
teoretice si cele experimentale. Explicatia acestei diferente este, ca in acest interval de viteza, asa
cum s-a ardtat in [20], imprastierea electronului pe nuclee devine importantd, si noi nu am inclus
aceste efecte in modelul nostru teoretic. De asemenea, corelatia electronilor, este importantd in
sistemul cu doi electroni ai moleculei de H,, care poate influenta raportul sectiunii eficace pentru
viteze mici [56].

La viteze mai mari de 1.5 a.u., pentru unghiurile 30° si 150°, dar mai ales pentru primul
unghi, rezultatele sunt in acord atét cu datele experimentale [1], cat si cu calculele CDW-EIS [18].
La unghiul de emisie 150°, acordul este foarte bun cu rezultatele CDW-EIS [19], dar ambele au
frecventa mai mica decat oscilatia datelor experimentale [4].

Pentru emisia n jurul unghiului de 90° — al doilea si al treilea panou al figurii 4.2 — existd o
discrepanta mai mare intre modelul nostru si CDW-EIS [19]. Cel mai important rezultat al acestei
abordari poate fi observat la aceste unghiuri de ejectie, dar mai ales pentru 90°, unde formula
analitica si modelul PW dau un raport constant, in intervalul de viteza studiat, raportul CDW-EIS
are o tendintd monoton crescdtoare cu viteza, in timp ce modelul nostru, in mod surpinzator,
reproduce o parte din oscilatiile secundare observate in experiment, la ambele unghiuri de emisie.
Pentru a investiga originea acestui comportament surprinzator, pornind de la ecuatia (4.13), fara
factorul oscilant cosinus

d*s(D) I d?oy

d0ndk ~ “|doak * dba”(m’D)'aH(b_'D)l' 19

am calculat raportul sectiunii eficace

: dZUint dzUZH
R =1 / , 4.19
+ (dﬂkdk dQ,dk ( )

este expresia (4.15) mediatd pe orientarea axei moleculare.

2
Ao

unde Ak
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Tn figura 4.2 se poate observa, ca raportul fard factorul cosinus (4.19) oscileaza, nu numai
pentru ejectia perpendiculara, dar si pentru unghiul de 60°. Daca ludm in considerare in plus
efectul factorului cosinus, ajungem la oscilatii mai complexe ale raportului sectiunii eficace n
functie de viteza electronului ejectat, observate in principal pentru emisia perpendiculara, dar si
pentru 60° — ceea ce inseamnd de fapt, ca “constanta” G, din ecuatia (4.17) se comporta intr-0
manierd oscilanta, si presupunerea, ca ecuatia (4.15) are o dependenta slabd fatd de orientarea
moleculara, nu este valabila. Asadar oscilatia nu este guvernata doar de functia sinus, ci este
modulata de factorul G.

Cauzele acestor oscilatii suplimentare, datoritd interferentei dintre undele electronilor emise
din vecinatatea celor doud nuclee pot fi:

1. diferenta de fazd kD = kD, + k D/, provenind din ecuatia (4.6), care de fapt exprima

diferenta de distanta dintre nuclee si detector, sau/si

2. transferul de impuls paralel gD,, provenind de la ecuatia (4.7), semnifica diferitele

momente de timp pentru transferul de impuls, catre electronul din vecinatatea celor doua

e [ . . . A f D
nuclee, datorita faptului ca proiectilul ajunge mai tarziu la unul dintre nuclee cu At = v—"
p

Astfel,

kZ

Ei +- k?

gDy =
p

Pe de alta parte, transferul de impuls perpendicular gD, , provine din ecuatia (4.9), care nu
influenteaza factorul cosinus 1n ecuatia (4.13). Acesta este raspunzator doar pentru fazele diferite
ale amplitudinilor, si influenteazd comportamentul integralei (4.15).

Rezumand cele spuse mai inainte, se poate afirma ca oscilatiile produse de factorul cosinus
al ecuatiei (4.13) sunt modulate, datorita diferitelor faze ale amplitudinilor cauzate de transferul de
impuls perpendicular catre electronul din vecinatatea celor doua nuclee.

Deoarece nu am introdus Tn modelul nostru imprastierea electronilor pe nucleele moleculei
de H,, descrierea noastra este de ordinul intdi. Pentru rezultate mai precise si pentru intelegerea
mai profundad a efectelor de interferenta, trebuie luat in considerare reimprastierea electronului.

Acest efect de ordinul doi a fost modelat anterior [7].
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Figura 4.2. Raport al sectiunilor eficace H, si 2H in ionizarea cu ioni rapizi Kr>>* cu energia 68 MeV/u si

Kr3** de 60 MeV/u, pentru diferite unghiuri de emisie, in functie de viteza electronului. Rezultatele actuale
sunt comparate cu datele experimentale [1], cu modelele PW [3], CDW-EIS [18], analitic (4.17) si cu raportul
ecuatiei (4.19).

In figurile 4.3 si 4.4 am comparat rezultatele acestui model cu datele experimentale pentru

proiectile F*, cu energia 5 M€Y/, [11]. Tn figura 4.3 am reprezentat sectiunile eficace duble
diferentiale pentru ionizarea moleculei de H, si pentru doi atomi efectivi de H, impreund cu
rezultatele experimentale pentru H, [11], in functie de energia electronului ejectat. Figura 4.3
aratd, ca rezultatele teoretice pentru moleculd sunt in acord cu cele experimentale, In special
pentru unghiuri mici, cu exceptia energiilor mici. Pentru unghiuri mai mari de 30°, rezultatele
teoretice depasesc pe cele experimentale. Este Tnsa mai important faptul, ca efectele de interferenta
sunt evidente pentru toate unghiurile, mai ales pentru energii mici, unde putem remarca diferenta

dintre sectiunile eficace diferentiale atomice totale 2H, si cea a moleculei de H,.
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In figura 4.4 am comparat rezultatele raportului teoretic al sectiunii eficace diferentiale cu
rezultatele experimentale [11], cu modelele CDW-EIS [11] si analitic (4.17), precum si cu raportul
ecuatiei (4.19), in functie de viteza electronului, pentru aceleasi unghiuri de emisie ca si in cazul

figurii anterioare, in cazul impactului proiectilelor rapizi F°*, cu energia 5 MeV/u.

Pentru unghiurile de 30° si 150°, oscilatiile prezintd un comportament asemanator, observat
in figura 4.2, pentru aceleasi unghiuri, si sunt in acord cu datele experimentale [11], si cu
rezultatele CDW-EIS [11]. Observam, ca frecventa oscilatiei creste pentru unghiuri mai mari de
90°, asa cum am vazut si in fig. 4.2, fapt care este confirmat si de formula analitica (4.17). In
comparatie cu modelul CDW-EIS [11] si cu formula analitica (4.17), valorile modelului nostru
teoretic sunt mai mici in comparatie cu ambele, dar — ceea ce este cel mai important — rezultatele
noastre sunt mai aproapiate de cele experimentale [11], atat din punct de vedere al valorii

raportului sectiunii eficace, cat si al frecventei oscilatiilor.

Observim si in cazul ionizirii cu proiectilului F?*, ci in jurul unghiului de ejectie de 90° —
mai precis de la 60° pana la 120° — raportul modelului nostru oscileaza, in timp ce raportul
analitic, Tn afara unghiului de emisie de 120°, nu prezinta oscilatii, avand valoare constanta sau o
descrestere monotond, in intervalul de viteza studiat.

Raportul, fara factorul cosinus (4.19), are acelasi comportament ca in cazul ionizdrii cu
proiectilele Kr33+ si Kr3** (fig. 4.2): nu complici oscilatiile simple — de exemplu, pentru unghiuri

de ejectie de 30° si 150° — dar moduleaza factorul cosinus din (4.13).
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Fig. 4.3. Sectiuni eficace diferentiale in ionizarea moleculei H, si a doi atomi efectivi de H cu ioni F* cu

energia 5 MeV/u, in comparatie cu datele experimentale pentru molecula H, [11], pentru diferite unghiuri de

emisie, in functie de energia electronului.

Trebuie sa subliniem faptul, cd valorile experimentale pentru unghiul 90°, si pentru viteza

electronului de peste 3 a.u. —in special pentru unghiurile de 30°, 120° si 150° — au erori mari. De

aceea, comparatia cu experimentul — in principal pentru aceste unghiuri de ejectie — nu este foarte

convingatoare.
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Avand 1n vedere valorile raportului sectiunii eficace ale acestui model, este clar ca pentru
viteze mai mici de 1 a.u., descrierea noastra de ordinul intdi nu poate sa dea rezultate in acord cu
cele experimentale [11], fard a lua in considerare corelatia Intre electroni [56] si efectele secundare

pe care le-am amintit mai Thainte [20].
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Figura 4.4. Raport al sectiunilor eficace H, si 2H in ionizarea cu ioni rapizi F>* cu energia 5 MeV/u pentru
diferite unghiuri de emisie in functie de viteza electronului. Rezultatele teoretice sunt comparate cu datele

experimentale [11], cu modelele CDW-EIS [11] si analitic (4.17), precum si cu raportul ecuatiei (4.19).
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4.3. Concluzii

Am efectuat calcule pentru ionizarea moleculei de H, prin impact cu ioni rapizi (F°*, Kr33+
si Kr3*%), urmirind in principal efectele de interferentd, datoritd caracterului cu doud centre ale
tintei. Rezultatele obtinute pentru sectiunile eficace diferentiale sunt in acord cu datele
experimentale [1, 11], in principal la unghiuri de ejectie mici.

Am evidentiat efectele de interferenta datorate emisiei electronilor coerenti din vecinatatea
celor doud nuclee, prin reprezentarea graficd a sectiunii eficace diferentiale in functie de energia
electronului ejectat (fig. 4.3), si a raportului sectiunii eficace, in functie de viteza electronului
(figurile 4.2 si 4.4), pentru diferite unghiuri de emisie. Diferenta dintre sectiunile eficace
diferentiale atomice 2H si ale moleculei de hidrogen, in special pentru energii mai mici, este
semnul clar al interferentei. Efectele de interferentd sunt Tnsd mult mai evidente din privinta
raportului sectiunii eficace diferentiale. Aceste rezultate sunt in acord cu datele experimentale [1,
11] pentru viteze mai mari de 1,5 a.u.; pentru viteze mai mici, corelatia intre electroni si efectele
de ordinul doi pot fi importante. Frecventa oscilatiei raportului sectiunii eficace este mai mare
decat a raportului analitic si sunt in acord cu rezultatele CDW-EIS [18, 19] si cu datele
experimentale [1, 11], pentru unghiuri mai mici de 90°.

Rezultatul principal al prezentei abordari poate fi observat pentru ejectii intre 60 — 120°,
unde raportul modelului nostru oscileaza, in timp ce raportul analitic (4.17), si calculele CDW-EIS
[19] nu prezinta oscilatii, avand valoare constantd sau o crestere monotona. Aceste oscilatii sunt
vizibile si in datele experimentale [1, 11]. Este surprinzator faptul ca obtinem aceste oscilatii
secundare ntr-o aproximare de ordinul intdi, pentru ca acestea au fost interpretate ca urmare a
reimprastierii electronului ejectat pe nuclee [7] si au fost atribuite efectelor de ordinul doi. Cu
toate acestea, pentru o descriere precisa a tuturor oscilatiilor secundare observate experimental,
trebuie luate in considerare si efectele de ordinul doi.

Pentru a intelege diferenta intre modelul PW — pe care I-am aplicat in capitolul precedent
pentru molecula heteronucleara HeH™ — si modelul nostru teoretic mai avansat, folosit pentru
investigarea efectelor de interferentd la molecula homonucleara H,, este indicat s comparam cele

doud modele 1n lumina rezultatelor obtinute.
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Tn ambele modele folosim o aproximatie de ordinul intéi si a electronilor independenti, insa
cu diferite functii de unda finale. in modelul PW, functia de unda finali, data de relatia (3.2) este 0
undd plana. La celdlalt model, functia de unda finala este imbunatatita (4.6), avand doua centre,
situate in nucleele moleculei de H,. Aceste schimbari importante au determinat obtinerea unei
formule mai precise a sectiunii eficace diferentiale moleculare (4.13), care depinde numai de
amplitudinea atomica. Comparatiile realizate intre cele doua modele cu ajutorul figurilor 4.1-,
aratd cd nu numai valorile sectiunii eficace diferentiale si ale raportului sectiunii eficace
diferentiale, dar si frecventa oscilatiilor raportului, sunt mai apropiate de datele experimentale [1,
11], decat rezultatele modelului PW.

Tn modelul PW, pe care l-am aplicat pentru molecula heteronucleara HeH*, s-a folosit
aproximatia ,,peaking” — care a permis evaluarea analiticd ulteriora a rezultatelor teoretice. Prin
urmare, aceste rezultate sunt valabile numai pentru electroni cu viteza relativ mare, de aceea, la
viteze mici ale electronilor, rezultatele modelului PW prezinta erori. Figura 4.1 arata clar, ca la
energii mici ale electronilor, rezultatele modelului nostru in comparatie cu modelul PW, sunt mult
mai precise.

In concluzie, putem si remarcim, ci descrierea mai buni a stirii finale — conform
asteptarilor noastre — a condus la rezultate mai exacte. Conform celor spuse mai inainte, putem sa
afirmam, ca modelul nostru teoretic folosit pentru descrierea efectelor de interferenta pentru
molecula de H,, este mult mai precis decat modelulul PW, pe care I-am aplicat pentru molecula

heteronucleara.
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Concluzii finale

In aceasta teza am studiat si am prezentat efectele de interferenta Tn ionizarea moleculelor
diatomice homo- si heteronucleare, datorita impactului cu ioni rapizi, pentru diferite unghiuri de
emisie ale electronilor. Oscilatiile cauzate de caracterul bi-centric al moleculelor diatomice, pot
fi observate in raportul sectiunii eficace diferentiale in functie de viteza electronului.

Pentru descrierea emisiei de electroni am aplicat aproximatia semi-clasica, conform careia,
proiectilul a fost tratat cu formulele fizicii clasice, iar electronii din tintd cu formalisme ale
mecanicii cuantice. Am considerat ca interactiunea dintre proiectil si particula din tinta este o
perturbatie, si astfel, am calculat sectiunea eficace diferentiala.

Am prezentat doud modele teoretice: unul pentru molecula heteronucleara HeH*, si
celalalt pentru molecula homonucleara de H,. In primul model, am aplicat pentru molecula
HeH*, modelul dezvoltat pentru molecula de hidrogen al lui Nagy [3]. Am identificat efectele de
interferentd prin reprezentarea raportului sectiunii eficace diferentiale in functie de viteza
electronului emis. Rezultatele noastre sunt in concordanta cu cele ale lui Tachino [28], atat din
punct de vedere valoric, cat si a frecventei si al amplitudinii oscilatiilor. Am comparat rezultatele
noastre si cu cele ale moleculei homonucleare H, ale lui Nagy [3]. Rezultatele noastre aratd un
consens in privinta frecventei oscilatiilor, dar — conform asteptarilor — amplitudinile la molecula
heteronucleara sunt mai mici decat la molecula homonucleara.

In cea de a doua parte a cercetdrii noastre, am realizat un model teoretic nou, mai avansat,
Cu o descriere mai precisa a stdrii finale, pentru prezentarea efectelor de interferentad in ionizarea
moleculei de hidrogen prin impact ionic. Schimbarile realizate, au determinat o formula mai
precisd a sectiunii eficace diferentiale moleculare. Am efectuat calcule pentru ionizarea
moleculei H, pentru impactul ionilor rapizi — F?F, Kr33* si Kr3** — urmarind in principal
efectele de interferenta, datorate caracterului cu doua centre ale tintei. Conform asteptarilor
noastre, rezultatele sunt in acord cu datele experimentale si cu rezultatele altor modele teoretice.

Cel mai important rezultat al acestui model este pentru emisia in apropierea unghiului de 90°. Tn
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timp ce alte modele aratd a suprimare aproape totala a oscilatiilor, modelul nostru reproduce o
parte a acestor oscilatii, care se pot observa in rezultatele experimentale. Am obtinut aceste
oscilatii intr-o aproximare de ordinul intai, cu toate ca pana acum s-a presupus, ca acestea sunt
consecintele reimprastierii electronului ejectat pe nuclee [7], adica au fost atribuite efectelor de
ordinul doi. Cu toate acestea, pentru o descriere precisa a tuturor oscilatiilor secundare observate
experimental, trebuie luate in considerare si efectele de ordinul doi.

Am comparat rezultatele celor doud modele, Impreuna cu datele experimentale [1, 11],
pentru molecula H,. Rezultatele modelului nostru mai avansat, sunt mai apropiate de cele
experimentale, decét cele ale primului model [3], atat pentru sectiunea eficace diferentiala cat si
pentru raportul sectiunii eficace diferentiale. Tn primul model, In care s-a folosit aproximatia
»peaking”, conform careia s-au luat in considerare numai electronii cu viteze relativ mari,
rezultatele pentru viteze mai mici de 1,5 a.u. sunt imprecise. La aceste energii, rezultatele
modelului nostru mai avansat, sunt mai exacte, dar in acelasi timp, difera de cele experimentale,
deoarece efectele de ordinul doi — care la energii mici devin mai importante — nu au fost luate n
consideratie. Desigur, pentru rezultate mai precise, aceste efecte trebuie luate Tn calcul.

Cu aceste rezultatele obtinute, vom contribui la o intelegere mai profunda a efectelor de

interferentd in ionizarea moleculelor diatomice homo- si heteronucleare.
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