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В настоящее время исследования возможности управления молеку-

лярными процессами, разрывами и формированием химических связей, с 

помощью ультракоротких лазерных импульсов пико- и  фемтосекундной 

длительности сформировались в новое направление – фемтохимия [1]. 

Развитие этих исследований позволяет глубже понять основы молеку-

лярных процессов, обеспечить более эффективный синтез химических 

веществ, избавиться от нежелательных продуктов реакций, организовать 

новые пути протекания реакций и сформировать соединения, которые не 

осуществимы традиционными методами [1–3].  

В данной работе представлены результаты дальнейших исследований 

возможностей управления процессами фотофрагментации и соотноше-

нием продуктов распада с помощью последовательности мощных фем-

тосекундных импульсов инфракрасного диапазона. Акценты исследова-

ния поставлены на анализе пространственно-временных процессов фо-

тофрагментации ионов и перепутывании электронной и ядерной дина-

мик. Такое перепутывание возникает как результат одновременно проис-

ходящих электронных переходов между основным и нижними возбуж-

денными электронными состояниями, сопровождающихся распростра-

нением колебательных волновых пакетов в каждом из электронных со-

стояний. Отметим, что электронные переходы при этом происходят од-

новременно в широком диапазоне меж ядерных расстояний.  

На основе квантового описания процессов фотофрагментации ионов 

путем численного решения системы уравнений Шредингера [4–6] иссле-

дованы возможности управления продуктами распада и эффективностью 

фотофрагментации в случае воздействия на ион DCl+ интерференцион-

ного поля EL(t) двух сдвинутых по времени УКИ с длительностями им-

пульсов  tpk , центральными частотами ωk и несущими фазами φk [5, 7]. 

Оба импульса линейно поляризованы параллельно оси иона. Волновые 

функции Ψj(r,t) основного и двух возбужденных электронных состояний 

иона (j = X2Π, 22Π, 32Π [4])  представлены на эквидистантной простран-

ственной  сетке r = {r1, r2, . . . , rN}, r1 = 1.5ao, Δr = ri–ri+1= 0.02ao, число 

точек N = 2k варьируется в области значений 4096 < N < 32 768, где r 

расстояние между D и Cl. В типичных случаях использовался шаг по 
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времени ~ 0.01 фс. В качестве начального состояния выбрано  основное 

колебательное состояние в основном электронном состоянии. Продукты, 

формируемые в возбужденных электронных состояниях в каждый мо-

мент времени, определялись на  расстоянии диссоциации (ro = 10 ao) 

иона | Ψj (r > ro, to) |
2. В основном электронном состоянии X2Π определя-

лись населенности всех колебательных состояний  путем проекции 

Ψ1(r,t) на собственные колебательные состояния χv (r)  и продиссоцииро-

вавшая часть, как разность заселенности состояния X2Π и его колеба-

тельных уровней.   

Оптимизация процесса фотофрагментации основана на том, что фор-

мирующееся интерференционное поле двух УКИ зависит от задержки 

между импульсами и несущей фазы каждого из них. Их совместное вли-

яние проявляется в формировании процесса из переходного состояния 

колебательного волнового пакета, сформированного первым УКИ. К 

началу второго УКИ этот волновой пакет, движущийся в определенной 

пространственной зоне и локализованный в окрестности энергий не-

скольких колебательных состояний, определяет новые начальные усло-

вия в момент начала действия второго импульса. Это приводит к суще-

ственной зависимости молекулярной динамики от времени задержки 

второго импульса и его несущей фазы и заметно усложняет колебатель-

ную динамику волновых пакетов в каждом из электронных состояний, 

индуцируя переходы между ними в широком диапазоне координат от 

почти равновесного состояния ядер до состояния практически полной 

диссоциации [6–8]. При больших задержках между импульсами наблю-

дался эффект формирования ионов в противофазе [6]. 

Нами продемонстрировано, что применение двух сдвинутых по вре-

мени когерентных лазерных импульсов является мощным инструментом, 

обеспечивающим дополнительные возможности управления процессами 

возбуждения и фотофрагментации, приводящим к перемешиванию про-

цессов электронной и ядерной динамики [6, 7] и позволяет эффективно 

управлять процессом фотоиндуцированной диссоциации и реализовы-

вать оптимальную динамику фотофрагментации. 
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