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ÄÈÍÀÌÈÊÀ ÝËÅÊÒ�ÎÍÍÎ�Î È ßÄÅ�ÍÎ�Î ÄÂÈÆÅÍÈÉÂ ÌÎËÅÊÓËß�ÍÎÌ ÈÎÍÅ ÂÎÄÎ�ÎÄÀÂ ÑÈËÜÍÎÌ ËÀÇÅ�ÍÎÌ ÏÎËÅÅ. À. Âîëêîâà, À. Ì. Ïîïîâ *, Î. Â. ÒèõîíîâàÍàó÷íî-èññëåäîâàòåëüñêèé èíñòèòóò ÿäåðíîé �èçèêè èì. Ä. Â. ÑêîáåëüöûíàÌîñêîâñêîãî ãîñóäàðñòâåííîãî óíèâåðñèòåòà èì. Ì. Â. Ëîìîíîñîâà119992, Ìîñêâà, �îññèÿÏîñòóïèëà â ðåäàêöèþ 10 àïðåëÿ 2003 ã.Ìåòîäîì ÷èñëåííîãî ìîäåëèðîâàíèÿ èññëåäóåòñÿ äèíàìèêà ýëåêòðîííîé è ÿäåðíîé ïîäñèñòåì ìîëåêó-ëÿðíîãî èîíà âîäîðîäà â ïîëå èçëó÷åíèÿ �åìòîñåêóíäíîãî òèòàí-ñàï�èðîâîãî ëàçåðà. Ïðîàíàëèçèðîâàíàçàâèñèìîñòü âåðîÿòíîñòè èîíèçàöèè è âîçáóæäåíèÿ ðàçëè÷íûõ ýëåêòðîííûõ ñîñòîÿíèé H+2 îò èíòåíñèâ-íîñòè èçëó÷åíèÿ è îò îðèåíòàöèè îñè ìîëåêóëû ïî îòíîøåíèþ ê íàïðàâëåíèþ ïîëÿðèçàöèè ýëåêòðè÷å-ñêîãî ïîëÿ âîëíû. Ïîêàçàíî, ÷òî â øèðîêîì äèàïàçîíå èíòåíñèâíîñòåé èçëó÷åíèÿ çàñåëåíèå âñåõ ýëåê-òðîííûõ ñîñòîÿíèé ìîëåêóëû, êðîìå îñíîâíîãî è ïåðâîãî âîçáóæäåííîãî, ïðåíåáðåæèìî ìàëî. Â òàêîéñèòóàöèè, åñëè âåðîÿòíîñòü èîíèçàöèè ñèñòåìû òàêæå íåâåëèêà, äèíàìèêà êîëåáàòåëüíî-âðàùàòåëüíîãîäâèæåíèÿ ÿäåð â ìîëåêóëå ìîæåò áûòü ðàññìîòðåíà â ðàìêàõ ïðèáëèæåíèÿ äâóõ ïîòåíöèàëüíûõ ïîâåðõ-íîñòåé (òåðìîâ). Ïðîäåìîíñòðèðîâàíà âîçìîæíîñòü ý��åêòèâíîé îðèåíòàöèè ìîëåêóëÿðíîé îñè âäîëüíàïðàâëåíèÿ ýëåêòðè÷åñêîãî ïîëÿ âîëíû â îòñóòñòâèå ïðîöåññà äèññîöèàöèè ñèñòåìû.PACS: 33.80.-b, 33.90.+h1. ÂÂÅÄÅÍÈÅÑîçäàíèå ìîùíûõ �åìòîñåêóíäíûõ ëàçåðîâ ñäëèòåëüíîñòüþ èìïóëüñà, ñðàâíèìîé ñ õàðàêòåðíûìâðåìåííûì ìàñøòàáîì ÿäåðíîãî äâèæåíèÿ â ìîëå�êóëå, îòêðûâàåò íîâûå âîçìîæíîñòè â óïðàâëåíèèõèìè÷åñêèìè ðåàêöèÿìè è èçó÷åíèè ìåõàíèçìîâ èõïðîòåêàíèÿ [1℄. Îäíèì èç îñíîâíûõ ïðîöåññîâ, êî�òîðûé èíòåíñèâíî èññëåäóåòñÿ â ïîñëåäíåå âðåìÿ ñýòîé òî÷êè çðåíèÿ, ÿâëÿåòñÿ âîçìîæíîñòü âûñòðàè�âàíèÿ (îðèåíòèðîâàíèÿ) ìîëåêóëÿðíîé îñè â çàäàí�íîì íàïðàâëåíèè â ïîëå ìîùíîãî ëàçåðíîãî èìïóëü�ñà [2�10℄. Âîçìîæíîñòü òàêîãî ïðîöåññà íåîäíîêðàò�íî îáñóæäàëàñü êàê ñ ýêñïåðèìåíòàëüíîé [3�6℄, òàê èñ òåîðåòè÷åñêîé [7�9℄ òî÷åê çðåíèÿ. Îäíàêî ïðàêòè�÷åñêè âåñüìà âàæíî, ÷òîáû ¾îðèåíòèðîâàííàÿ¿ ìî�ëåêóëà îñòàâàëàñü â ñâÿçàííîì, à íå ïðîäèññîöèè�ðîâàííîì ñîñòîÿíèè. Â òî æå âðåìÿ â îïóáëèêîâàí�íûõ ê íàñòîÿùåìó âðåìåíè ýêñïåðèìåíòàõ [5; 10℄ ñàì�àêò îðèåíòàöèè ìîëåêóë ðåãèñòðèðóåòñÿ, êàê ïðà�âèëî, ïî íàïðàâëåíèþ ðàçëåòà ïðîäóêòîâ äèññîöèà-*E-mail: popov�mis.msu.su

öèè, îáðàçóþùèõñÿ ïðè èîíèçàöèè ìîëåêóëÿðíîé ñè�ñòåìû. Ê òîìó æå â ðÿäå ñëó÷àåâ äî êîíöà íå ÿñ�íîé îñòàåòñÿ �èçèêà ïðîöåññà: ìîëåêóëà îðèåíòè�ðóåòñÿ â ñèëüíîì ëàçåðíîì ïîëå, à ïîòîì ïðîèñõî�äèò åå èîíèçàöèÿ è äèññîöèàöèÿ, èëè æå íàáëþäàå�ìàÿ óãëîâàÿ çàâèñèìîñòü ðàçëåòà ïðîäóêòîâ èîíèçà�öèè ñâÿçàíà ñ òåì, ÷òî ïðåèìóùåñòâåííî èîíèçóþòñÿòîëüêî ìîëåêóëû, îðèåíòèðîâàííûå â îïðåäåëåííîìíàïðàâëåíèè (â íàïðàâëåíèè âåêòîðà ïîëÿðèçàöèèýëåêòðè÷åñêîãî ïîëÿ âîëíû) [4℄.Èç ñêàçàííîãî âûøå ÿñíî, ÷òî èññëåäîâàíèå âðå�ìåííîé äèíàìèêè ýëåêòðîííî-ÿäåðíîãî äâèæåíèÿ âìîëåêóëàõ ïðåäñòàâëÿåò ñîáîé àêòóàëüíóþ çàäà÷ó.Ïîñêîëüêó òàêàÿ çàäà÷à ïðåäïîëàãàåò àíàëèç ìíî�ãîìåðíîãî óðàâíåíèÿ Øðåäèíãåðà äàæå â ñëó÷àåïðîñòåéøèõ ìîëåêóë, âåñüìà âàæíûì ïðåäñòàâëÿ�åòñÿ èññëåäîâàíèå âîçìîæíîñòè íåçàâèñèìîãî ðàñ�ñìîòðåíèÿ ýâîëþöèè â ëàçåðíîì ïîëå ýëåêòðîííîéè ÿäåðíîé ïîäñèñòåì. Òàêîå ðàçäåëåíèå ýëåêòðîí�íîé è ÿäåðíîé ñòåïåíåé ñâîáîäû â ìîëåêóëå ëåæèòâ îñíîâå ïðèáëèæåíèÿ Áîðíà�Îïïåíãåéìåðà è ÿâëÿ�åòñÿ ñëåäñòâèåì ðàçëè÷íîãî âðåìåííîãî è ýíåðãåòè�÷åñêîãî ìàñøòàáîâ äâèæåíèÿ ýëåêòðîííîé è ÿäåð�781



Å. À. Âîëêîâà, À. Ì. Ïîïîâ, Î. Â. Òèõîíîâà ÆÝÒÔ, òîì 124, âûï. 4 (10), 2003íîé ïîäñèñòåì. Îäíàêî â ñèëüíûõ ýëåêòðîìàãíèò�íûõ ïîëÿõ â óñëîâèÿõ èíòåíñèâíîé èîíèçàöèè è ñó�ùåñòâåííîé ïåðåñòðîéêè îïòè÷åñêèì ïîëåì ñòðóêòó�ðû ýëåêòðîííûõ ñîñòîÿíèé ìîëåêóëû â ðàìêàõ ïðè�áëèæåíèÿ Áîðíà�Îïïåíãåéìåðà íåîáõîäèìî ó÷èòû�âàòü áîëüøîå êîëè÷åñòâî ýëåêòðîííûõ òåðìîâ, â òîì÷èñëå è ïðåæäå âñåãî îïèñûâàþùèõ èîíèçîâàííûåñîñòîÿíèÿ ìîëåêóëû. Ïîäîáíàÿ çàäà÷à ñëîæíà äëÿ÷èñëåííîãî ìîäåëèðîâàíèÿ. Ñ äðóãîé ñòîðîíû, íåñî�ìíåííûé èíòåðåñ ïðåäñòàâëÿåò èçó÷åíèå êîëåáàòåëü�íî-âðàùàòåëüíîãî äâèæåíèÿ ìîëåêóëû â èíòåíñèâ�íîì ýëåêòðîìàãíèòíîì ïîëå â óñëîâèÿõ, êîãäà âå�ðîÿòíîñòü èîíèçàöèè ìîëåêóëû ïðåíåáðåæèìî ìà�ëà, à ïîòîìó ïðè ðàññìîòðåíèè ìîëåêóëÿðíîé äèíà�ìèêè äîñòàòî÷íî ó÷èòûâàòü íåáîëüøîå ÷èñëî ýëåê�òðîííûõ òåðìîâ. Èìåííî ýòà çàäà÷à àíàëèçèðóåòñÿ âäàííîé ðàáîòå ÷èñëåííî äëÿ ìîäåëüíîãî äâóìåðíîãî(ïëîñêîãî) ìîëåêóëÿðíîãî èîíà âîäîðîäà, íàõîäÿùå�ãîñÿ â ïîëå èçëó÷åíèÿ Ti:Sa-ëàçåðà (ýíåðãèÿ êâàí�òà ~! = 1:55 ýÂ). Íàéäåíû óñëîâèÿ, ïîçâîëÿþùèåèññëåäîâàòü êîëåáàòåëüíî-âðàùàòåëüíóþ äèíàìèêóH+2 â ïðèáëèæåíèè äâóõ òåðìîâ è ïðîäåìîíñòðèðî�âàíà âîçìîæíîñòü ý��åêòèâíîãî âûñòðàèâàíèÿ îñèìîëåêóëû âäîëü íàïðàâëåíèÿ ïîëÿðèçàöèè ýëåêòðè�÷åñêîãî ïîëÿ âîëíû â îòñóòñòâèå ïðîöåññà äèññîöèà-öèè.2. ÌÎÄÅËÜ ÌÎËÅÊÓËß�ÍÎ�Î ÈÎÍÀÂÎÄÎ�ÎÄÀÊàê èçâåñòíî, â ðàìêàõ àäèàáàòè÷åñêîãî ïðèáëè�æåíèÿ ïîëíàÿ âîëíîâàÿ �óíêöèÿ ìîëåêóëû ïðåä�ñòàâëÿåòñÿ â âèäå ðàçëîæåíèÿ ïî ýëåêòðîííûì òåð�ìàì: 	(r;R; t) =X�n(R; t)'n(r;R): (1)Çäåñü r, R � ñîâîêóïíîñòü êîîðäèíàò ýëåêòðîííîéè ÿäåðíîé ïîäñèñòåì, �n � ÿäåðíàÿ âîëíîâàÿ �óíê�öèÿ, îïèñûâàþùàÿ êîëåáàòåëüíî-âðàùàòåëüíîå äâè�æåíèÿ ÿäåðíîé ïîäñèñòåìû, ñîîòâåòñòâóþùåå n-ìóýëåêòðîííîìó òåðìó, 'n(r;R) � ýëåêòðîííàÿ âîë�íîâàÿ �óíêöèÿ, îïðåäåëÿþùàÿ ñòðóêòóðó n-ãî òåð�ìà. Â îòñóòñòâèå âíåøíåãî âîçäåéñòâèÿ â ïðåäåëàõêàæäîãî òåðìà äâèæåíèå ïðîèñõîäèò íåçàâèñèìî,à ýëåêòðîìàãíèòíîå ïîëå âûçûâàåò ïåðåõîäû ìåæ�äó òåðìàìè. Ïðè ýòîì â âûðàæåíèè (1) ñóììèðî�âàíèå ïîäðàçóìåâàåò òàêæå èíòåãðàë ïî êîíòèíóó�ìó ýëåêòðîííûõ ñîñòîÿíèé, ñîîòâåòñòâóþùèõ èîíè�çîâàííîìó ñîñòîÿíèþ ñèñòåìû. Ñòàöèîíàðíûå ñîñòî�ÿíèÿ 'n(r;R) ìîãóò áûòü îïðåäåëåíû èç ðåøåíèÿ
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�èñ. 1. Ïîòåíöèàëüíûå êðèâûå, ñîîòâåòñòâóþùèåäâóì íèæíèì ýëåêòðîííûì ñîñòîÿíèÿì äâóìåðíî-ãî H+2Òàáëèöà 1. Ýíåðãèè íèæíèõ ýëåêòðîííûõ ñîñòîÿ-íèé ìîäåëüíîãî èîíà H+2 ïðè ðàâíîâåñíîì çíà÷åíèèìåæúÿäåðíîãî ðàññòîÿíèÿ R0 = 1:2�AÑîñòîÿíèå Ýíåðãèÿ, ýÂj1i �29:8j2i �19:7j3i �14:7j4i �10:7j5i �8:4çàäà÷è íà ñîáñòâåííûå çíà÷åíèÿ äëÿ ãàìèëüòîíèàíàýëåêòðîííîé ïîäñèñòåìû ìîëåêóëûĤe(r; R)'n(r; R) = En(R)'n(r; R): (2)Çäåñü En(R) � ýíåðãèÿ ñòàöèîíàðíîãî ñîñòîÿíèÿ, ñî�îòâåòñòâóþùàÿ �óíêöèè 'n(r; R).Â äâóìåðíîì ïðèáëèæåíèè ãàìèëüòîíèàí ýëåê�òðîííîé ïîäñèñòåìû ìîëåêóëÿðíîãî èîíà H+2 çàïè�ñûâàåòñÿ â âèäåĤe = � ~22m � �2�x2 + �2�y2��� e2p(x�R=2)2 + y2 + �2 �� e2p(x+R=2)2 + y2 + �2 : (3)782



ÆÝÒÔ, òîì 124, âûï. 4 (10), 2003 Äèíàìèêà ýëåêòðîííîãî è ÿäåðíîãî äâèæåíèé : : :
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�èñ. 2. �àñïðåäåëåíèå ýëåêòðîííîé ïëîòíîñòè âîñíîâíîì ñîñòîÿíèè ìîëåêóëû äëÿ çíà÷åíèé ìåæú-ÿäåðíîãî ðàññòîÿíèÿ R = 1:2 (à) è 2:0�A (á ). Ëèíèèóðîâíÿ (â îòíîñèòåëüíûõ åäèíèöàõ): 1 (1 ), 0:1 (2 ),0:01 (3 )Çäåñü ïîëàãàåòñÿ, ÷òî îñü x íàïðàâëåíà âäîëü îñèìîëåêóëû, R � ìåæúÿäåðíîå ðàññòîÿíèå, à � � ïà�ðàìåòð ñãëàæèâàíèÿ, ïîäáèðàåìûé òàêèì îáðàçîì,÷òîáû ìàêñèìàëüíî ïðèáëèçèòü õàðàêòåðèñòèêè íà�øåé ìîäåëüíîé ñèñòåìû ê ýêñïåðèìåíòàëüíî íàáëþ�äàåìûì1).Ñ ïîìîùüþ ÷èñëåííîãî ðåøåíèÿ çàäà÷è íà ñîá�ñòâåííûå çíà÷åíèÿ (2) äëÿ ãàìèëüòîíèàíà (3) áûëè1) Â íàøèõ ðàñ÷åòàõ ïîëàãàëîñü � = 0:35�A.
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�èñ. 3. �àñïðåäåëåíèå ýëåêòðîííîé ïëîòíîñòè âïåðâîì âîçáóæäåííîì ñîñòîÿíèè ìîëåêóëû äëÿ çíà-÷åíèé ìåæúÿäåðíîãî ðàññòîÿíèÿ R = 1:2 (à) è2:0�A (á ). Ëèíèè óðîâíÿ (â îòíîñèòåëüíûõ åäèíè-öàõ): 1 (1 ), 0:1 (2 ), 0:01 (3 )íàéäåíû âîëíîâûå �óíêöèè ñòàöèîíàðíûõ ñîñòîÿ�íèé ýëåêòðîííîé ïîäñèñòåìû 'n(x; y;R), ïàðàìåòðè�÷åñêè çàâèñÿùèå îò ìåæúÿäåðíîãî ðàññòîÿíèÿ R, èïîñòðîåíà ñèñòåìà ýëåêòðîííûõ òåðìîâ ìîëåêóëûV (n)eff (R) = e2R +En(R); (4)ãäå n � íîìåð ýëåêòðîííîãî ñîñòîÿíèÿ. Âñåãî â íà�øèõ ðàñ÷åòàõ àíàëèçèðîâàëîñü 12 ýëåêòðîííûõ ñî�ñòîÿíèé (n = 1; : : : ; 12). Ïîëó÷åííûå ñ ïîìîùüþ (4)783



Å. À. Âîëêîâà, À. Ì. Ïîïîâ, Î. Â. Òèõîíîâà ÆÝÒÔ, òîì 124, âûï. 4 (10), 2003ïîòåíöèàëüíûå êðèâûå äëÿ äâóõ íèæíèõ ñîñòîÿíèéïðèâåäåíû íà ðèñ. 1. Êàê âèäíî èç ýòèõ äàííûõ,ðàâíîâåñíîå ìåæúÿäåðíîå ðàññòîÿíèå â íàøåé ìî�äåëè R = R0 = 1:2�A. Ýíåðãèè íåñêîëüêèõ ïåðâûõýëåêòðîííûõ ñîñòîÿíèé, ðàññ÷èòàííûå ïðè R = R0,ñîäåðæàòñÿ â òàáë. 1, à ðàñïðåäåëåíèå ýëåêòðîííîéïëîòíîñòè äëÿ îñíîâíîãî è ïåðâîãî âîçáóæäåííîãîñîñòîÿíèé ïðè çíà÷åíèÿõ R = R0 è R = 2�A �íà ðèñ. 2, 3. Îòìåòèì, ÷òî, â îòëè÷èå îò ñòðóêòó�ðû âîçáóæäåííîãî ñîñòîÿíèÿ, ðàñïðåäåëåíèå ýëåê�òðîííîé ïëîòíîñòè j'1(x; y;R)j2 äëÿ äâóõ óêàçàííûõâûøå çíà÷åíèé R îêàçûâàåòñÿ ñóùåñòâåííî ðàçëè÷�íûì. Òàê, ïðè R = R0 ðàñïðåäåëåíèå j'1(x; y;R0)j2ÿâëÿåòñÿ ïðèáëèçèòåëüíî èçîòðîïíûì, à ìàêñèìóìýëåêòðîííîé ïëîòíîñòè íàõîäèòñÿ ïîñåðåäèíå ìåæ�äó ÿäðàìè. Ïðè óâåëè÷åíèè ìåæúÿäåðíîãî ðàññòîÿ�íèÿ äî 2�A âîçíèêàåò äèõîòîìè÷åñêàÿ ñòðóêòóðà âîë�íîâîé �óíêöèè ñ ìàêñèìóìàìè ýëåêòðîííîé ïëîò�íîñòè, ëîêàëèçîâàííûìè ïðèáëèçèòåëüíî â îáëàñòèíàõîæäåíèÿ ÿäåð. Â ðåçóëüòàòå ñ óâåëè÷åíèåì ìåæú�ÿäåðíîãî ðàññòîÿíèÿ âîçíèêàåò àíèçîòðîïèÿ ýëåê�òðîííîé ïëîòíîñòè, ïðèâîäÿùàÿ ê îñîáåííîñòÿì äè�íàìèêè ýëåêòðîííîãî è ÿäåðíîãî äâèæåíèé â çàâè�ñèìîñòè îò óãëà îðèåíòàöèè îñè ìîëåêóëû ïî îòíî�øåíèþ ê íàïðàâëåíèþ ýëåêòðè÷åñêîãî ïîëÿ âîëíû.3. ÈÎÍÈÇÀÖÈß ÈÎÍÀ H+2 Â ÑÈËÜÍÎÌÏÎËÅÎáû÷íî ñ÷èòàåòñÿ, ÷òî ýâîëþöèÿ ýëåêòðîííîéïîäñèñòåìû ïðîèñõîäèò â ãîðàçäî ìåíüøåì âðåìåí�íîì ìàñøòàáå, ÷åì â ñëó÷àå ÿäåðíîé ïîäñèñòåìû.Ïîýòîìó â ïåðâîì ïðèáëèæåíèè ïðîöåññ èîíèçàöèèìîëåêóëû â êîðîòêîì èìïóëüñå, êàçàëîñü áû, ìîæíîðàññìîòðåòü â ïðèáëèæåíèè ¾çàìîðîæåííûõ¿ ÿäåð,ò. å. çà�èêñèðîâàâ ìåæúÿäåðíîå ðàññòîÿíèå è îðèåí�òàöèþ îñè ìîëåêóëû ïî îòíîøåíèþ ê íàïðàâëåíèþäåéñòâèÿ ýëåêòðè÷åñêîãî ïîëÿ âîëíû. Â ýòîì ñëó�÷àå, ïîëàãàÿ, ÷òî îñü x íàïðàâëåíà âäîëü îñè ìîëåêó�ëû, äëÿ âîëíîâîé �óíêöèè ýëåêòðîííîé ïîäñèñòåìûèìååìi~� e(x; y;R; t)�t == �Ĥe � e(x os � + y sin �) "(t) os(!t)���  e(x; y;R; t): (5)Çäåñü "(t) � îãèáàþùàÿ ëàçåðíîãî èìïóëüñà, � �óãîë ìåæäó íàïðàâëåíèåì ýëåêòðè÷åñêîãî ïîëÿ èîñüþ ìîëåêóëû.Â íàøèõ ðàñ÷åòàõ äèíàìèêè ýëåêòðîííîé ïîä�ñèñòåìû ìîëåêóëû ïîëàãàëîñü, ÷òî èìïóëüñ èìååò

ñãëàæåííóþ òðàïåöåèäàëüíóþ �îðìó (ñì. [11℄) ñäëèòåëüíîñòÿìè �ðîíòîâ �f = 2T è ¾ïëàòî¿ ãåíåðà�öèè �pl = 5T (T = 2�=! � äëèòåëüíîñòü îäíîãî îïòè�÷åñêîãî öèêëà). Ïîëàãàëîñü òàêæå, ÷òî â íà÷àëüíûéìîìåíò ñèñòåìà íàõîäèòñÿ â îñíîâíîì ýëåêòðîííîìñîñòîÿíèè. �åøåíèå óðàâíåíèÿ (5) ïîçâîëÿåò îïðåäå�ëèòü âåðîÿòíîñòè èîíèçàöèè è âîçáóæäåíèÿ ðàçëè÷�íûõ ñîñòîÿíèé ñèñòåìû â çàâèñèìîñòè îò ïàðàìåò�ðîâ ëàçåðíîãî èìïóëüñà, à òàêæå îò îðèåíòàöèè îñèìîëåêóëû ïî îòíîøåíèþ ê íàïðàâëåíèþ ïîëÿðèçà�öèè ýëåêòðè÷åñêîãî ïîëÿ âîëíû è âåëè÷èíû ìåæú�ÿäåðíîãî ðàññòîÿíèÿ.Óðàâíåíèå (5) ðåøàëîñü ÷èñëåííî ìåòîäîì êîíå÷�íûõ ýëåìåíòîâ â äåêàðòîâîé ñèñòåìå êîîðäèíàò â îá�ëàñòè ðàçìåðîì jx; yj � L, L = 40�A. ×òîáû ïðåäó�ïðåäèòü îòðàæåíèå òîêà âåðîÿòíîñòè îò ãðàíèö ïðî�ñòðàíñòâåííîé îáëàñòè, â ïðèãðàíè÷íîé îáëàñòè ââî�äèëîñü ïîãëîùåíèå ýëåêòðîííîé ïëîòíîñòè, îáåñïå�÷èâàþùåå ý��åêòèâíîå ¾ñúåäàíèå¿ âîëíîâîé �óíê�öèè.Âåðîÿòíîñòè âîçáóæäåíèÿ ðàçëè÷íûõ ýëåêòðîí�íûõ ñîñòîÿíèé îïðåäåëÿëèñü êàê ïðîåêöèè ðàññ÷è�òàííîé �óíêöèè  e(x; y; t) íà âîëíîâûå �óíêöèèñòàöèîíàðíûõ ñîñòîÿíèé ýëåêòðîííîé ïîäñèñòåìû'n(x; y) â ìîìåíò âðåìåíè, ñîîòâåòñòâóþùèé îêîí�÷àíèþ ëàçåðíîãî èìïóëüñà (t = tfin):Wn = jh e(x; y; tfin)j'n(x; y)ij2: (6)Äëÿ ðàñ÷åòà âåðîÿòíîñòè èîíèçàöèè èñïîëüçîâàëîñüíåñêîëüêî ìåòîäèê. Âî-ïåðâûõ, ýòà âåëè÷èíà ðàññ÷è�òûâàëàñü êàê Wi = 1�Xn Wn; (7)ãäå ó÷èòûâàëèñü 12 ðàçëè÷íûõ ýëåêòðîííûõ ñâÿçàí�íûõ ñîñòîÿíèé ìîëåêóëû. Âî-âòîðûõ, åñòåñòâåííîïðåäïîëîæèòü, ÷òî ñâÿçàííûå ñîñòîÿíèÿ ìîëåêóëûñîîòâåòñòâóþò ëîêàëèçàöèè ýëåêòðîíà â îáëàñòè ìà�ëûõ çíà÷åíèé r = px2 + y2. Ïîýòîìó âåðîÿòíîñòüîáíàðóæèòü ñèñòåìó â ñâÿçàííîì ñîñòîÿíèè ìîæåòáûòü îïðåäåëåíà ïóòåì èíòåãðèðîâàíèÿ ýëåêòðîí�íîé ïëîòíîñòè ïî îáëàñòèr =px2 + y2 � r0:Äëÿ âåðîÿòíîñòè èîíèçàöèè ñîîòâåòñòâåííî èìååìWi = 1� Zr�r0 j e(x; y)j2dx dy: (8)È, íàêîíåö, â òðåòüèõ, èíòåãðèðóÿ ïî âðåìåíè ïî�ãëîùåííûé âáëèçè ãðàíèö ïðîñòðàíñòâåííîé îáëà�ñòè ñ÷åòà ïîòîê ýëåêòðîííîé ïëîòíîñòè, ìû òàêæå784
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Интенсивность, Вт/см2�èñ. 4. Çàâèñèìîñòè âåðîÿòíîñòè èîíèçàöèè H+2îò èíòåíñèâíîñòè èçëó÷åíèÿ â ëàçåðíîì èìïóëüñåñ �f = 2T è �pl = 5T äëÿ çíà÷åíèé ìåæúÿäåðíîãîðàññòîÿíèÿ R = 1:2 (1 ) è 2:0�A (2 ). Ñïëîøíûå èïîëûå êðóæêè ñîîòâåòñòâóþò ñëó÷àÿì ïðîäîëüíîéè ïîïåðå÷íîé îðèåíòàöèè îñè ìîëåêóëû ïî îòíî-øåíèþ ê âåêòîðó ïîëÿðèçàöèè ýëåêòðè÷åñêîãî ïîëÿâîëíûìîæåì ïîëó÷èòü âåðîÿòíîñòü èîíèçàöèè ñèñòåìû.Â ïîñëåäíåì ñëó÷àå âåñüìà âàæíî ïðîäîëæàòü âû�÷èñëåíèÿ ïîñëå îêîí÷àíèÿ äåéñòâèÿ ëàçåðíîãî èì�ïóëüñà âñëåäñòâèå çàäåðæêè âî âðåìåíè ïîãëîùåíèÿýëåêòðîííîé ïëîòíîñòè âáëèçè ãðàíèö îáëàñòè ñ÷å�òà îòíîñèòåëüíî ïðîöåññà èîíèçàöèè ñèñòåìû â òå÷å�íèå èìïóëüñà. Î÷åâèäíî, ýòà çàäåðæêà îïðåäåëÿåòñÿâðåìåíåì äâèæåíèÿ ýëåêòðîíà â ïðåäåëàõ ïðîñòðàí�ñòâåííîé îáëàñòè ñ÷åòà è çàâèñèò îò åå ðàçìåðà L èõàðàêòåðíîé ñêîðîñòè �îòîýëåêòðîíà â êîíòèíóóìå.Ñïåöèàëüíî ïðîâåäåííûå ðàñ÷åòû ïîêàçàëè, ÷òîâñå óêàçàííûå ñïîñîáû îïðåäåëåíèÿ âåðîÿòíîñòèèîíèçàöèè ïðèâîäÿò ê ñîâïàäàþùèì ðåçóëüòàòàì,ïðè÷åì â êà÷åñòâå ðàçìåðà öåíòðàëüíîé çîíû óäîá�íî âçÿòü r0 = 5�A. Óêàçàííûé ðàçìåð r0 ñîîòâåòñòâó�åò îáëàñòè ëîêàëèçàöèè ïðèìåðíî äåñÿòè íèæíèõýëåêòðîííûõ ñîñòîÿíèé ìîëåêóëû.Îñíîâíûå ðåçóëüòàòû ðàñ÷åòà ýëåêòðîííîé äè�íàìèêè ìîëåêóëÿðíîãî èîíà H+2 ïðåäñòàâëåíû íàðèñ. 4. Íà ýòîì ðèñóíêå ïðèâåäåíû çàâèñèìîñòè âå�ðîÿòíîñòè èîíèçàöèè H+2 îò èíòåíñèâíîñòè èçëó÷å�íèÿ, ðàññ÷èòàííûå äëÿ äâóõ çíà÷åíèé ìåæúÿäåðíî�ãî ðàññòîÿíèÿ, à òàêæå ïðîäîëüíîé è ïîïåðå÷íîéîðèåíòàöèè îñè ìîëåêóëû ïî îòíîøåíèþ ê âåêòîðóïîëÿðèçàöèè ïîëÿ. Îòìåòèì ïðåæäå âñåãî ý��åêòðåçêîãî óâåëè÷åíèÿ âåðîÿòíîñòè èîíèçàöèè (îñîáåí�íî â ñëó÷àå îòíîñèòåëüíî ñëàáûõ ïîëåé) ñ óâåëè÷å�íèåì ìåæúÿäåðíîãî ðàññòîÿíèÿ. Ýòîò ý��åêò áûëîáíàðóæåí â [12℄ è íåîäíîêðàòíî îáñóæäàëñÿ â ëè�
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�èñ. 5. Çàâèñèìîñòè âåðîÿòíîñòè èîíèçàöèè H+2 îòîðèåíòàöèè îñè ìîëåêóëû ïî îòíîøåíèþ ê âåêòîðóïîëÿðèçàöèè ýëåêòðè÷åñêîãî ïîëÿ âîëíû äëÿ çíà-÷åíèé: à � R = 1:2�A, P = 7 � 1014 Âò/ñì2; á �R = 2:0�A, P = 2 � 1014 Âò/ñì2òåðàòóðå [13; 14℄. Ñ äðóãîé ñòîðîíû, äëÿ R = R0â îáëàñòè P � 4 � 1014 Âò/ñì2 âåðîÿòíîñòü èîíèçà�öèè îêàçûâàåòñÿ ïðåíåáðåæèìî ìàëà. Çàìåòèì òàê�æå, ÷òî â ðàññìàòðèâàåìîì ñëó÷àå âåðîÿòíîñòü èîíè�çàöèè äîñòàòî÷íî ñëàáî çàâèñèò îò îðèåíòàöèè ìî�ëåêóëû ïî îòíîøåíèþ ê íàïðàâëåíèþ ïîëÿðèçàöèèýëåêòðè÷åñêîãî ïîëÿ âîëíû, îñîáåííî äëÿ ðàâíîâåñ�íîãî ìåæúÿäåðíîãî ðàññòîÿíèÿ. Ñîîòâåòñòâóþùèåçàâèñèìîñòè äëÿ êîíêðåòíûõ çíà÷åíèé èíòåíñèâíî�ñòè ïðåäñòàâëåíû íà ðèñ. 5. Ìû ïîëàãàåì, ÷òî òàêàÿïëàâíàÿ çàâèñèìîñòü ñâÿçàíà ñ âûñîêîé ñòåïåíüþïðîñòðàíñòâåííîé ñèììåòðèè íà÷àëüíîãî ñîñòîÿíèÿ(ñì. ðèñ. 2), è �àêòè÷åñêèì îòñóòñòâèåì âûäåëåí�íîãî íàïðàâëåíèÿ â ñèñòåìå ïðè çíà÷åíèè R = R0.Óâåëè÷åíèå ìåæúÿäåðíîãî ðàññòîÿíèÿ âåäåò ê ïî�òåðå ñèììåòðèè (ñì. ðèñ. 3), ïîÿâëåíèþ âûäåëåííî�ãî íàïðàâëåíèÿ è, ñëåäîâàòåëüíî, áîëåå ðåçêîé óãëî�âîé çàâèñèìîñòè âåðîÿòíîñòè èîíèçàöèè (ñì. ðèñ. 5).Îòìåòèì, ÷òî óãëîâàÿ çàâèñèìîñòü èîíèçàöèèWi(�)5 ÆÝÒÔ, âûï. 4 (10) 785



Å. À. Âîëêîâà, À. Ì. Ïîïîâ, Î. Â. Òèõîíîâà ÆÝÒÔ, òîì 124, âûï. 4 (10), 2003ìîëåêóëÿðíîé ñèñòåìû èññëåäîâàëàñü êàê àíàëèòè�÷åñêè [15; 16℄, òàê è ÷èñëåííî [17℄ â ðàçëè÷íûõ ïðå�äåëüíûõ ñëó÷àÿõ. �åçóëüòàòû íàøèõ ðàñ÷åòîâ êà÷å�ñòâåííî íàèáîëåå áëèçêè ê äàííûì, ïîëó÷åííûì âðàáîòå [17℄. Â ýòîé ðàáîòå ìåòîäîì ÷èñëåííîãî ìî�äåëèðîâàíèÿ èññëåäîâàëàñü óãëîâàÿ çàâèñèìîñòü âå�ðîÿòíîñòè èîíèçàöèè òðåõìåðíîãî H+2 â òóííåëüíîìðåæèìå. Â ïðèáëèæåíèè ïåðåñòðîåííûõ â ïîëå ìî�ëåêóëÿðíûõ òåðìîâ áûëè ðàññ÷èòàíû âåðîÿòíîñòèèîíèçàöèè H+2 â åäèíèöó âðåìåíè äëÿ äâóõ íèæíèõu- è g-ñîñòîÿíèé. Áûëî îáíàðóæåíî, ÷òî, â îòëè÷èåîò ìîäåëè [15℄, çàâèñèìîñòü âåðîÿòíîñòè èîíèçàöèèîò óãëà ìåæäó îñüþ ìîëåêóëÿðíîãî èîíà è ïîëÿ�ðèçàöèåé èçëó÷åíèÿ ÿâëÿåòñÿ ñëàáîé, ïðè÷åì äëÿíèæíåãî ïåðåñòðîåííîãî g-ñîñòîÿíèÿ ñêîðîñòü èîíè�çàöèè áîëüøå â ñëó÷àå îðèåíòàöèè ìîëåêóëû âäîëüíàïðàâëåíèÿ ýëåêòðè÷åñêîãî ïîëÿ âîëíû äëÿ ìåæú�ÿäåðíûõ ðàññòîÿíèé, íå ïðåâûøàþùèõ ÷åòûðåõ áî�ðîâñêèõ ðàäèóñîâ. Ýòîò ðåçóëüòàò íàõîäèòñÿ â õî�ðîøåì êà÷åñòâåííîì ñîãëàñèè ñ äàííûìè, ïîëó÷åí�íûìè äëÿ R � R0 = 1:06�A è ïðåäñòàâëåííûìè íàðèñ. 4 (êðèâàÿ 1 ). Îòìåòèì, ÷òî ïðÿìîå ñîïîñòàâëå�íèå ðåçóëüòàòîâ íàøåé ðàáîòû ñ äàííûìè î ñêîðî�ñòÿõ èîíèçàöèè ïåðåñòðîåííûõ ñîñòîÿíèé íå ïðåä�ñòàâëÿåòñÿ �èçè÷åñêè îñìûñëåííûì, ïîñêîëüêó â íà�øåì ñëó÷àå îïðåäåëÿëàñü âåðîÿòíîñòü èîíèçàöèè çàèìïóëüñ, à çàñåëåíèå ðàçëè÷íûõ ¾îäåòûõ¿ ñîñòîÿ�íèé ìîëåêóëû íå èññëåäîâàëîñü.Îñòàíîâèìñÿ òåïåðü íà ðåçóëüòàòàõ ðàñ÷åòîâ âå�ðîÿòíîñòè âîçáóæäåíèÿ ðàçëè÷íûõ ýëåêòðîííûõ ñî�ñòîÿíèé ìîëåêóëû. Îêàçàëîñü, ÷òî âî âñåì èññëåäó�åìîì äèàïàçîíå ïàðàìåòðîâ âåðîÿòíîñòü çàñåëåíèÿâñåõ ýëåêòðîííûõ ñîñòîÿíèé, êðîìå íèæíåãî âîç�áóæäåííîãî jn = 2i, ïðåíåáðåæèìî ìàëà è íå ïðåâû�øàåò 3 �10�3. Ïîñêîëüêó â óñëîâèÿõ íàøèõ ðàñ÷åòîââ îáëàñòè P � 3 � 1014 Âò/ñì2 ïàðàìåòð Êåëäûøà � 1, ò. å. ìîæíî ãîâîðèòü î òóííåëüíîì ìåõàíèç�ìå èîíèçàöèè H+2 , òàêàÿ ìàëåíüêàÿ âåðîÿòíîñòü âîç�áóæäåíèÿ ìîëåêóëû ïðåäñòàâëÿåòñÿ åñòåñòâåííîé.Ïîëó÷åííûå äàííûå îêàçûâàþòñÿ ïðèíöèïèàëü�íî âàæíûìè äëÿ ïîñòðîåíèÿ ìîäåëè, îïèñûâàþùåéäâèæåíèå ÿäåðíîé ïîäñèñòåìû ìîëåêóëû. Äåéñòâè�òåëüíî, ïðîâåäåííûå ðàñ÷åòû ïîêàçûâàþò, ÷òî â îá�ëàñòè çíà÷åíèé èíòåíñèâíîñòåé P � 2 � 1014 Âò/ñì2ïðîöåññàìè èîíèçàöèè ìîëåêóëû è âîçáóæäåíèÿâñåõ åå ñîñòîÿíèé, êðîìå íèæíåãî âîçáóæäåííîãîjn = 2i, ìîæíî ïðåíåáðå÷ü. Ýòî îçíà÷àåò, ÷òî äè�íàìèêà ÿäåðíîé ïîäñèñòåìû ìîæåò áûòü ðàññìîòðå�íà â ðàìêàõ ïðèáëèæåíèÿ, ó÷èòûâàþùåãî âñåãî äâàíèæíèõ ýëåêòðîííûõ òåðìà ìîëåêóëû.

4. ÝÂÎËÞÖÈß ßÄÅ�ÍÎÉ ÏÎÄÑÈÑÒÅÌÛH+2 Â ËÀÇÅ�ÍÎÌ ÏÎËÅÂ ðàìêàõ ïðèáëèæåíèÿ äâóõ òåðìîâ ïîëíàÿ âîë�íîâàÿ �óíêöèÿ ìîëåêóëÿðíîãî èîíà âîäîðîäà çàïè�ñûâàåòñÿ â âèäå (1), ïðè÷åì â ñóììó âõîäÿò âñåãîäâà ñëàãàåìûõ:	(r;R; t) = �1(R; �; t)'1(x; y;R) ++ �2(R; �; t)'1(x; y;R): (9)Çäåñü r = (x; y), R = (R; �) � ñîâîêóïíîñòü êîîðäè�íàò ýëåêòðîííîé è ÿäåðíîé ïîäñèñòåì ñîîòâåòñòâåí�íî, à èíäåêñû ¾1¿ è ¾2¿ ñîîòâåòñòâóþò îñíîâíîìóè ïåðâîìó âîçáóæäåííîìó ýëåêòðîííûì ñîñòîÿíèÿììîëåêóëû. Âîçäåéñòâèå âíåøíåãî ýëåêòðîìàãíèòíî�ãî ïîëÿ, êàê óæå îòìå÷àëîñü, âûçûâàåò ïåðåõîäûìåæäó òåðìàìè, âåðîÿòíîñòü êîòîðûõ îïðåäåëÿåòñÿìàòðè÷íûì ýëåìåíòîì äèïîëüíîãî îïåðàòîðà r12. Ñó÷åòîì ðàçëîæåíèÿ (9) ñèñòåìà óðàâíåíèé, îïèñû�âàþùàÿ êîëåáàòåëüíî-âðàùàòåëüíóþ äèíàìèêó ìî�ëåêóëû ïîä äåéñòâèåì âíåøíåãî ýëåêòðîìàãíèòíîãîïîëÿ, èìååò âèäi~��1(R; �; t)�t = hT̂N + V (1)eff (R)i�1(R; �; t)�� e"(t) os!t [x12(R) os(�)++ y12(R) sin �℄ �2(R; �; t);i~��2(R; �; t)�t = hT̂N + V (2)eff (R)i�2(R; �; t)�� e"(t) os!t [x12(R) os(�)++ y12(R) sin �℄ �1(R; �; t): (10)
Çäåñü T̂N = � ~22� � 1R ��RR ��R + 1R2 �2��2�� îïåðàòîð êèíåòè÷åñêîé ýíåðãèè ÿäåðíîãî äâèæå�íèÿ (ïðè÷åì ïåðâîå ñëàãàåìîå îòâå÷àåò çà ýíåðãèþêîëåáàòåëüíîãî, à âòîðîå � âðàùàòåëüíîãî äâèæå�íèÿ), � � ïðèâåäåííàÿ ìàññà ìîëåêóëû, V (1;2)eff çà�äàåòñÿ âûðàæåíèåì (4). Âåëè÷èíû ex12, ey12 ïðåä�ñòàâëÿþò ñîáîé ìàòðè÷íûå ýëåìåíòû ïðîåêöèé äè�ïîëüíîãî îïåðàòîðà íà ìîëåêóëÿðíóþ îñü è ïåðïåí�äèêóëÿðíîå îñè íàïðàâëåíèå. Êàê óæå îòìå÷àëîñü,ñ ó÷åòîì ñèììåòðèè âîëíîâûõ �óíêöèé äâóõ íèæ�íèõ ýëåêòðîííûõ ñîñòîÿíèé ïåðïåíäèêóëÿðíàÿ êîì�ïîíåíòà y12(R) � 0, çàâèñèìîñòü âåëè÷èíû x12 îòìåæúÿäåðíîãî ðàññòîÿíèÿ ïðèâåäåíà íà ðèñ. 6. Äëÿîñíîâíîãî êîëåáàòåëüíîãî ñîñòîÿíèÿ âåðîÿòíîñòü ïå�ðåõîäà îïðåäåëÿåòñÿ çíà÷åíèåì x12(R0) � 0:65�A.Ïðè ÷èñëåííîì ðåøåíèè ñèñòåìû (10) ïîëàãàëîñü,786
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�èñ. 6. Çàâèñèìîñòü ìàòðè÷íîãî ýëåìåíòà ïðîåê-öèè ýëåêòðîííîãî äèïîëüíîãî ìîìåíòà ïåðåõîäà íàîñü ìîëåêóëû x12 îò ìåæúÿäåðíîãî ðàññòîÿíèÿ÷òî â íà÷àëüíûé ìîìåíò âðåìåíè ìîëåêóëà íàõî�äèëàñü íà íèæíåì òåðìå â îñíîâíîì êîëåáàòåëü�íî-âðàùàòåëüíîì ñîñòîÿíèè.Äëÿ àíàëèçà ðåçóëüòàòîâ ÷èñëåííîãî èíòå�ãðèðîâàíèÿ ñèñòåìû (10) íàìè áûëè ðàññ÷èòàíûâîëíîâûå �óíêöèè ñòàöèîíàðíûõ êîëåáàòåëü�íî-âðàùàòåëüíûõ ÿäåðíûõ ñîñòîÿíèé, óäîâëåòâîðÿ�þùèå óðàâíåíèþhT̂N + V (1)eff (R)i�vm(R; �) = Evm�vm(R; �): (11)Çäåñü v, m � êîëåáàòåëüíîå è âðàùàòåëüíîå êâàíòî�âûå ÷èñëà. Çàìåòèì, ÷òî ÿäåðíàÿ �óíêöèÿ ñòàöèî�íàðíîãî ñîñòîÿíèÿ ïðåäñòàâèìà â âèäå�vm(R; �) = �vm(R)exp(im�)p2� ; (12)ïðè÷åì �óíêöèÿ êîëåáàòåëüíîãî äâèæåíèÿ �vm(R)ìîæåò áûòü íàéäåíà èç ðåøåíèÿ çàäà÷è íà ñîáñòâåí�íûå çíà÷åíèÿ� ~22� 1R ��RR��vm�R ++�V (1)eff (R) + ~2m22�R2��vm = Evm�vm: (13)Íåêîòîðûå èç ðåçóëüòàòîâ ðàñ÷åòîâ êîëåáàòåëü�íî-âðàùàòåëüíîãî ñïåêòðà ÿäåðíîé ïîäñèñòåìû,ïîëó÷åííûå èç (13), ñîäåðæàòñÿ â òàáë. 2. Êàê âèäíîèç ïðåäñòàâëåííûõ äàííûõ, äëÿ ìàëûõ çíà÷åíèéêîëåáàòåëüíûõ è âðàùàòåëüíûõ êâàíòîâûõ ÷èñåë

Òàáëèöà 2. Ýíåðãèè êîëåáàòåëüíî-âðàùàòåëüíûõóðîâíåé ìîäåëüíîãî èîíà H+2 , ïðèíàäëåæàùèõîñíîâíîìó ýëåêòðîííîìó òåðìóv m0 1 2 80 �2:267 �2:264 �2:256 �2:0871 �2:012 �2:010 �2:000 �1:8432 �1:763 �1:760 �1:752 �1:6013 �1:529 �1:526 �1:519 �1:37414 �1:309 �1:307 �1:299 �1:1615 �1:103 �1:098 �1:094 �0:9606 �0:911 �0:908 �0:902 �0:773ïîëó÷åííûé ñïåêòð õîðîøî àïïðîêñèìèðóåòñÿâûðàæåíèåìEvm = ~
(v + 1=2) +Bm2;v = 0; 1; 2; : : : ; m = 0;�1;�2; : : : (14)Çäåñü ~
 = 0:255 ýÂ � êîëåáàòåëüíûé êâàíò, ñîîò�âåòñòâóþùèé ïåðåõîäójv = 0;m = 0i ! jv = 1;m = 0i;B = ~2=2�R20 � âðàùàòåëüíàÿ ïîñòîÿííàÿ, âû÷èñ�ëåííàÿ äëÿ ðàâíîâåñíîãî ìåæúÿäåðíîãî ðàññòîÿíèÿ.Îòìåòèì, ÷òî â ñèëó âûïîëíåíèÿ óñëîâèÿ B � ~
âëèÿíèåì âðàùàòåëüíîãî äâèæåíèÿ ìîëåêóëû íà âå�ëè÷èíó êîëåáàòåëüíîãî êâàíòà ìîæíî ïðåíåáðå÷ü.Êàê âèäíî èç äàííûõ, ïðèâåäåííûõ â òàáë. 3,îñíîâíûå ïàðàìåòðû äâóìåðíîãî H+2 áëèçêè ê ýêñ�ïåðèìåíòàëüíî èçìåðåííûì çíà÷åíèÿì ïàðàìåòðîâðåàëüíîãî òðåõìåðíîãî ìîëåêóëÿðíîãî èîíà.Ïåðåéäåì ê îáñóæäåíèþ ðåçóëüòàòîâ ðàñ÷åòîâêîëåáàòåëüíî-âðàùàòåëüíîé äèíàìèêè ÿäåðíîãîäâèæåíèÿ, ïîëó÷åííûõ â ðàìêàõ äâóõòåðìîâîãîïðèáëèæåíèÿ. Îñíîâíàÿ ÷àñòü ðàñ÷åòîâ áûëàïðîâåäåíà äëÿ íà÷àëüíîãî ÿäåðíîãî ñîñòîÿíèÿjv = 0;m = 0i. Òèïè÷íûé ïðèìåð ýâîëþöèè ÿäåðíîéïëîòíîñòè âåðîÿòíîñòè, ðàññ÷èòàííîé äëÿ èìïóëüñàñ �f = 5T , �pl = 10T è P = 1014 Âò/ñì2, ïðèâåäåííà ðèñ. 7. Êàê âèäíî, íà÷àëüíîå ñîñòîÿíèå ÿâëÿåòñÿïîëíîñòüþ äåëîêàëèçîâàííûì ïî óãëó, è â ïðîöåññåëàçåðíîãî âîçäåéñòâèÿ âîçíèêàåò ëîêàëèçàöèÿÿäåðíîãî ïàêåòà ïðåèìóùåñòâåííî â íàïðàâëåíèèâåêòîðà ïîëÿðèçàöèè ýëåêòðè÷åñêîãî ïîëÿ âîëíû,êîòîðàÿ íà çàäíåì �ðîíòå èìïóëüñà ãåíåðàöèè787 5*



Å. À. Âîëêîâà, À. Ì. Ïîïîâ, Î. Â. Òèõîíîâà ÆÝÒÔ, òîì 124, âûï. 4 (10), 2003Òàáëèöà 3. Ñðàâíåíèå ïàðàìåòðîâ ìîäåëüíîãî (äâóìåðíîãî) è ðåàëüíîãî (òðåõìåðíîãî) èîíîâ H+22D 3D�àâíîâåñíîå ìåæúÿäåðíîå ðàññòîÿíèå, R0, �A 1.2 1.06Ýíåðãèÿ äèññîöèàöèè, ýÂ 2.3 2.64Êîëåáàòåëüíûé êâàíò, ~
, ýÂ 0.25 0.28Ýíåðãèÿ ïåðåõîäà ìåæäó íèæíèìèýëåêòðîííûìè òåðìàìè ïðè R = R0, ýÂ 10 11.5Ïîòåíöèàë èîíèçàöèè, ýÂ 29.8 29.9ñìåíÿåòñÿ ñëîæíîé âðàùàòåëüíîé äèíàìèêîé, âîç�íèêàþùåé âñëåäñòâèå çàñåëåíèÿ áîëüøîãî ÷èñëàâðàùàòåëüíûõ ñîñòîÿíèé íèæíåãî ýëåêòðîííîãîñîñòîÿíèÿ ìîëåêóëû. Ïðè ýòîì ñòðóêòóðà ÿäåð�íîãî âîëíîâîãî ïàêåòà, ïðåäñòàâëåííàÿ íà ðèñ. 7,ñâèäåòåëüñòâóåò î òîì, ÷òî îáëàñòü ëîêàëèçàöèèïàêåòà ïî ðàäèóñó ïðàêòè÷åñêè íå ìåíÿåòñÿ. Ýòîîçíà÷àåò, ÷òî ìîëåêóëà îñòàåòñÿ ïðåèìóùåñòâåííîâ îñíîâíîì êîëåáàòåëüíîì ñîñòîÿíèè. Ïîñêîëüêóîñíîâíîå êîëåáàòåëüíîå ñîñòîÿíèå ëîêàëèçîâàíî ïîðàäèàëüíîé êîîðäèíàòå R â îáëàñòè�R �p~=�
 � 0:18�A� R0;ý��åêòîì âîçðàñòàíèÿ ñêîðîñòè èîíèçàöèè ñ óâåëè�÷åíèåì R ìîæíî ïðåíåáðå÷ü. Ýòî ëèøíèé ðàç ïîä�òâåðæäàåò îáîñíîâàííîñòü äâóõòåðìîâîãî ïðèáëè�æåíèÿ â ðàññìàòðèâàåìûõ óñëîâèÿõ. Ñòåïåíü îðèåí�òèðîâàíèÿ ìîëåêóëû îòíîñèòåëüíî íàïðàâëåíèÿ ïî�ëÿ " óäîáíî õàðàêòåðèçîâàòü ñðåäíèì ïî êâàíòîâîìóñîñòîÿíèþ çíà÷åíèåì êâàäðàòà êîñèíóñà óãëà � [11℄.Ýòî çíà÷åíèå âû÷èñëÿëîñü íàìè ïî �îðìóëåhos2 �i = Z os2 � �j�1(R; �; t)j2 + j�2(R; �; t)j2	�� RdRd�; (15)ãäå �1 è �2 � ðåøåíèÿ ñèñòåìû (10). Äëÿ ïðèâåäåí�íûõ âûøå ïàðàìåòðîâ âðåìåííàÿ äèíàìèêà hos2 �iïðåäñòàâëåíà íà ðèñ. 8 è äåìîíñòðèðóåò ñóùåñòâåí�íóþ ¾âûñòðîåííîñòü¿ ñèñòåìû ê êîíöó ¾ïîëêè¿ ëà�çåðíîãî èìïóëüñà. Ïîñëåäóþùàÿ ¾ðàçîðèåíòàöèÿ¿ñîñòîÿíèÿ â çíà÷èòåëüíîé ñòåïåíè ñâÿçàíà ñ ïàäåíè�åì èíòåíñèâíîñòè èçëó÷åíèÿ íà çàäíåì �ðîíòå ãåíå�ðàöèè. Ñïîñîáíîñòü ëàçåðíîãî ïîëÿ óäåðæèâàòü ìî�ëåêóëû â âûñòðîåííîì ñîñòîÿíèè â òå÷åíèå äëèòåëü�íîãî âðåìåíè ñ î÷åâèäíîñòüþ ñëåäóåò èç äàííûõ,ïðåäñòàâëåííûõ íà ðèñ. 9. Â ýòîì ñëó÷àå äëèòåëü�íîñòü ¾ïîëêè¿ ñîñòàâëÿåò �pl = 50T , è â òå÷åíèå âñå�

ãî ýòîãî âðåìåíè ìîëåêóëà îñòàåòñÿ ïðåèìóùåñòâåí�íî âûñòðîåííîé âäîëü íàïðàâëåíèÿ ïîëÿ âîëíû, õî�òÿ ñòåïåíü îðèåíòàöèè è ìåíÿåòñÿ ñî âðåìåíåì. Îñî�áåííî âàæíûì ïðåäñòàâëÿåòñÿ òîò �àêò, ÷òî ñòåïåíüýëåêòðîííîãî è êîëåáàòåëüíîãî âîçáóæäåíèé ìîëå�êóëû îêàçûâàåòñÿ ìàëîé. Ýòî äàåò ïðèíöèïèàëüíóþâîçìîæíîñòü óïðàâëÿòü ïðîñòðàíñòâåííîé îðèåíòà�öèåé ìîëåêóëû áåç èçìåíåíèÿ åå ýëåêòðîííîãî è êî�ëåáàòåëüíîãî ñîñòîÿíèé, ÷òî ïðåäñòàâëÿåòñÿ âåñüìàïåðñïåêòèâíûì äëÿ ñîâðåìåííîé ëàçåðíîé �åìòîõè�ìèè.Óâåëè÷åíèå èíòåíñèâíîñòè èçëó÷åíèÿ äî çíà÷å�íèé P � 2 � 1014 Âò/ñì2 ñóùåñòâåííî ìåíÿåò êàðòè�íó ïðîöåññà. Â ýòîì ñëó÷àå ïðîèñõîäèò çíà÷èòåëüíîåçàñåëåíèå êîëåáàòåëüíîãî êîíòèíóóìà íèæíåãî òåð�ìà, ïðèâîäÿùåå ê ðàçâàëó ìîëåêóëû. Ñîîòâåòñòâó�þùèå äàííûå ïî âåðîÿòíîñòè îáíàðóæèòü ìîëåêóëóíà íèæíåì ýëåêòðîííîì òåðìå, â òîì ÷èñëå â ñâÿ�çàííîì, à íå ïðîäèññîöèèðîâàííîì ñîñòîÿíèè, â çà�âèñèìîñòè îò èíòåíñèâíîñòè èçëó÷åíèÿ ïðèâåäåíûíà ðèñ. 10. Êàê âèäíî, äëÿ çàäàííûõ ïàðàìåòðîâ ëà�çåðíîãî èìïóëüñà (�f = 5T , �pl = 10T ) âîçìîæíîñòüóïðàâëÿòü ïðîñòðàíñòâåííîé îðèåíòàöèåé îñè ìîëå�êóëû áåç åå äèññîöèàöèè îãðàíè÷åíà èíòåíñèâíîñòÿ�ìè P � 1:5 � 1014 Âò/ñì2.5. ÇÀÊËÞ×ÅÍÈÅÒàêèì îáðàçîì, â äàííîé ðàáîòå èññëåäóåò�ñÿ äèíàìèêà ýëåêòðîííîé è ÿäåðíîé ïîäñèñòåìïðîñòåéøåé ìîëåêóëû H+2 â ñèëüíîì ëàçåðíîìïîëå. Ïîêàçàíî, ÷òî äëÿ ðàâíîâåñíîãî çíà÷åíèÿìåæúÿäåðíîãî ðàññòîÿíèÿ âåðîÿòíîñòü èîíèçàöèèñèñòåìû äîñòàòî÷íî ïëàâíî çàâèñèò îò óãëîâîéîðèåíòàöèè îñè ìîëåêóëû ïî îòíîøåíèþ ê íàïðàâ�ëåíèþ ïîëÿðèçàöèè ýëåêòðè÷åñêîãî ïîëÿ âîëíû.Ïðè ýòîì äàæå â ðåæèìå èíòåíñèâíîé èîíèçà�788
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x, Å�èñ. 7. Äèíàìèêà ÿäåðíîãî âîëíîâîãî ïàêåòà â ïîëå ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ ñ èíòåíñèâíîñòüþ P = 1014 Âò/ñì2 èïàðàìåòðàìè �f = 5T è �pl = 10T . Ëèíèè ðàâíîé ïëîòíîñòè âåðîÿòíîñòè (â îòíîñèòåëüíûõ åäèíèöàõ): 1 (1 ), 0:1 (2 ),0:01 (3 )
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