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  دهیچک

در راستاي محور مولکولی با استفاده از میـدان دایـروي  یونشاز مولکول سنگین برومین با کمترین احتمال  مراتب بالا هماهنگدر این مقاله تولید 
گیرد. این میدان داراي تقارن دینامیکی است که مورد بررسی قرار می ω 3ی رنگسهو  ω یرنگتکقطبش دایروي  تپرخشی شامل ترکیبی از دو چ
ر تواند با تقارن بیرونی ترین اوربیتال مولکولی اشغال شده، منطبق شده و براي بررسی تقارن مولکولی مـورد اسـتفاده قـرار گیـرد. بـدین منظـومی
بالا در نظر گرفتـه  ةبازدوسیع با  هماهنگتابعی چگالی وابسته زمانی براي یافتن محدوده  نظریۀدقیق سه بعدي دینامیک مولکولی از طریق  ۀحاسبم

شـده مطلوب حاصل  هماهنگچندین  ۀنهی بهینآید که از برهمآتوثانیه به دست می 349 تپآتوثانیه با طول  تپدهد که شده است. نتایج نشان می
گیرد. این پـژوهش هاي بازترکیب شده، تحلیل بسامد زمانی گابور مورد استفاده قرار میاست. علاوه بر این، به منظور بررسی رفتار چگالی الکترون

 سازد.منفرد فراهم می ۀآتوثانی تپیک راه بالقوه براي تولید 
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  مقدمه .1
ها در ابعاد کنش لیزر با مولکولدینامیک فوق سریع برهم ۀمطالع

اتمی و ریز اتمی و فرایندهاي منتج از آن به دلیـل عـدم وجـود 
، بسـیار پیچیـده و بـرخطي دقیق گیراندازهابزارهاي شناسایی و 

ه، کنتـرل و هـدایت بینی است کـه امکـان مشـاهدغیرقابل پیش
کنش بسـیار مشـکل اسـت. در واقـع در دسـتگاه دستگاه بـرهم

کنش مربوطه، تحولات ابتدا و انتهاي فرایند مشخص است برهم
کنش، شـناخت کامـل اما به دلیل فوق سریع بودن فراینـد بـرهم

تمـام  ۀکنش بسیار محدود است که امکـان مطالعـتحولات برهم
تولیـد لیزرهـاي  فناوريیی کافی در ها به دلیل عدم توانادستگاه

هاي متفـاوت پـذیر بـراي دسـتگاهکوتـاه آتوثانیـه و کـوك تپ
امروزه دانش آتوثانیه بـه عنـوان یـک  بنابراینپذیر نیست. امکان
فیزیک و شیمی براي ردیـابی  ةجذاب و کاربردي در حوز ۀرشت

 ۀو کنترل دینامیکی الکترون در مقیاس زمـان واقعـی در دو دهـ
هاي نوین و به شدت مورد توجه بوده است. یکی از روشاخیر 

طول  ةهاي بسیارکوتاه آتوثانیه در محدودتپکارآمد براي تولید 
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کنش ایکس نرم، برهم پرتويموجی بسیار کوتاه فرابنفش دور و 
ها و جامـدات ها، مولکولغیرخطی لیزر پرشدت فمتوثانیه با اتم

الا اسـت کـه بـا ثبـت هاي مراتـب بـهماهنگو تولید طیفی از 
ــرهم ــتگاه ب ــات دس ــده در اطلاع ــاطع ش ــون س کنش در فوت

هاي در ابعــاد اتمــی بســیار تصــویربرداري و کــاوش از پدیــده
و به دلیل ایجاد امواج الکترونی بازبرخورد پهـن،  کاربردي بوده

اطلاعات از ترازهاي الکترونی، دینامیک مولکولی و الکترونی را 
لیزرهـاي  ۀدر ایـن راسـتا بـا توسـع کنـد.با دقت بالا ثبـت مـی

 ةهایی در محدودمیلادي، با شدت 80 ۀپرشدت فمتوثانیه در ده
متـر مربـع، بـراي اولـین بـار در اثـر وات بر سانتی 1610تا 1410

هـاي گـازي، نـوع جدیـدي از کنش این نوع لیزرها بـا اتمبرهم
هاي بسیار کوتاه بـه نـام تبدیل بسامد براي رسیدن به طول موج

به وجود آمد کـه  1987هاي مراتب بالا در سال هماهنگرایند ف
شـود کـار رفتـه میه در آن بسامد جدید چند برابر بسامد لیزر ب

اي به صـورت نظـري بـراي مرحلهمدلی سه 1993]. در سال 1[
بـالا انجـام  ۀهاي مرتبهماهنگچگونگی تولید  سازوکاربررسی 

بـالاي  ۀهـاي مرتبـنگهماهنهی ] و سرانجام با برهم2پذیرفت [
هـاي تپهاي گـازي، بـراي اولـین بـار اتم ۀتولید شده به وسیل

]. سـپس تولیـد 4و  3همدوس فوق کوتاه آتوثانیه تولیـد شـد [
امـا  .ها توسعه یافتها به مولکولهاي مراتب بالا از اتمهماهنگ

هـا بـه علـت وجـود هاي مراتب بالا در مولکولهماهنگتولید 
هــاي گــازي و همچنــین تر نســبت بــه اتمدرجــات آزادي بیشــ

گیري مولکــول در حضــور اي و جهــتدرجــات آزادي هســته
آن همچنـان  سازوکارها است و تر از اتمهاي قوي، پیچیدهمیدان

هـاي هماهنگ]. با ایـن وجـود 6و  5کامل شناخته شده نیست [
] و 7[ هسـتندهـا هـا بسـیار کـاراتر از اتـمبالا در مولکول ۀمرتب

]. 9و  8اي در طیف سـنجی مولکـولی دارد [هاي گستردهکاربرد
بـالا در  ۀهـاي مرتبـهماهنگ ةایتاتانی و همکاران وابستگی بهر

گیري مولکول نیتـروژن در میـدان ها را با بررسی جهتمولکول
گیري ]. ژانـگ و همکـاران اثـر جهـت10لیزري مطالعه کردند [

بـالا را  ۀرتبـهاي مهماهنگمولکول مونوکسید کربن را بر روي 
هـا هـاي مراتـب بـالا در مولکولهماهنگ]. 11مطالعه کردنـد [

اکنون به عنوان ابزاري براي ردیابی و دینامیک الکترون و کنترل 

هـاي شـیمیایی در مقیـاس زمـانی ساختار مولکـولی در واکنش
]. کرکوم و همکـاران روش 12اند [واقعی (آتوثانیه) توسعه یافته

کترونـی دینامیک چنـد ال ۀرا براي مطالعی هماهنگسنجی تداخل
محققــانی از دانشــگاه  2015در ســال ]. اخیــراً 13ارائــه دادنــد [

کلرادوي آمریکا براي اولین با به طور تجربی با به کار بـردن دو 
میدان لیزري که بـه طـور ناهمسـو داراي چـرخش بـوده و بـه 

 ۀهاي مرتبـهماهنگصورت دایروي قطبیده شده بودند توانستند 
]. گـروه 15و  14بالا را براي اتم هاي گازي به دسـت آورنـد [

 تـپنیـز اثـر قطـبش  2017دورنی به همراه همکاران در سـال 
انـد آتوثانیه قطبیده را مـورد مطالعـه قـرار داده تپلیزردر تولید 

علـم آتوثانیـه، امـا  ۀ]. با وجود مطالعـات وسـیعی در زمینـ16[
تولیـدي، عـدم  تـپین هاي زیادي از قبیل شدت پایمحدودیت

هاي بسیار کوتـاه و عـدم آتوثانیه در طول موج تپامکان تولید 
 ةبالا، ضرورت مطالعـه در ایـن حـوز هماهنگتولید طیف پهن 

ایـن  ۀسازد که بـا توسـعدار را فراهم میبسیار کاربردي و آینده
علم مربوطه تصویر برداري و آنالیز دینامیک مولکولی، دینامیـک 

ــرهمالکترونــی و ک ــرل فراینــد ب کنش در جهــت مطلــوب در نت
   سازد.پذیر میموقعیت و زمان واقعی دستگاه را امکان

قطـبش دایـروي  تپترکیبی از دو  تپدر این مقاله با طراحی 
ترین اوربیتال ، منطبق با شکل بیرونیω 3ی رنگسهو  ω یرنگتک

مولکول برومین به بررسی کامـل  (HOMO)مولکولی اشغال شده 
کنش با لیزر فمتوثانیـه بـا روش تـابعی امیک مولکول در برهمدین

شــود. از تحلیــل چگــالی الکترونــی وابســته زمــانی پرداختــه می
مراتـب بـالا و از بـرهم نهـی  هماهنـگکنش مربوطه، طیف برهم

طول مـوج بسـیار  ةبسیار کوتاه آتوثانیه در محدود تپها هماهنگ
 - یـل رفتـار زمـانیشود. همچنـین از طریـق تحلکوتاه حاصل می
هــاي منــتج، مســیر کوانتــومی حرکــت هماهنگبســامدي طیــف 

ها در دو مسیر کوتاه و بلنـد شود که الکترونها مطالعه میالکترون
نهـی بـا کنتـرل بـرهمدهـد کـه یابنـد. نتـایج نشـان میشتاب می
قطـع و مجـاورت  ۀهاي مراتب بالاي تولید شده در ناحیهماهنگ
آتوثانیـه و  349انیه منفرد با پهنـاي زمـانی آتوث تپتوان به آن می
  متر مربع دسـت یافـت کـه دارايوات بر سانتی 91066/2شدت 

5 -1098/7  ورودي است. تپبرابر شدت 
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  مدل و روش محاسباتی. 2
کنش مولکــول بــرومین بــا لیــزر فمتوثانیــه و ســازي بــرهمشبیه

بعدي دینامیک مولکـولی بـا روش تـابعی چگـالی محاسبات سه
. بـدین منظـور، ابتـدا شـودانجـام می (TDDFT)زمـانی  ۀبستوا

شم به دست  -کوهن ۀحالت پایۀ مولکول برومین از طریق معادل
لیزر، براي یافتن تحلیل  تپآید. سپس به دلیل تابعیت زمانی می

شـم  -کـوهن ۀلیزر بـا مولکـول، معادلـ تپکنش دینامیک برهم
  ۀمعادلـــ. ]17شـــود [حـــل می (TD-KS)وابســـته بـــه زمـــان 

TD-KS شبه شرودینگر است که بـه شـکل زیـر  ۀکه یک معادل
  شود:تعریف می

)1(  


Ksh

ne

ext

( , ) ( , ) ( , )

( ) ( , )

( , ) ( , ) ( , ),xc

i r t V r t r ti it

V r V r tH

V r t V r t r ti

  

 

      
   

    


 

2
2

1 2
2  

اوربیتـال  ةتابع موجی اسـت کـه نشـان دهنـد t,r(iψ(که در آن 
شـوند. شم است. همه روابط در واحد اتمی تعریف می -کوهن

)r(neV ون، الکتر -هسته ۀمربوط به انرژي پتانسیل جاذب,t)r(HV 
پتانسـیل  t)r(xcV,بین الکترونی،  ۀپتانسل هارتري شامل اثر دافع

و به ها همبستگی نیز شامل اثرات کوانتومی بین الکترون -تبادلی
ویـژه مســئول رعایــت اصــل طــرد پــائولی و ویژگــی فرمیــونی 

 -سازي مربوطه بهتـرین پتانسـیل تبـادلی]. در شبیه18آنهاست [
خـود اثـرات اصـلاح شـده بـا  یمحل یچگال یبیتقرهمبستگی 

ســازي دســتگاه بــا پتانســیل از طریــق بهینه )SICLDAتعامــل (
هاي مختلـف حاصـل و محاسـبات مربوطـه همبستگی -تبادلی

پتانسیل خارجی ناشی  t)r( extV,]. همچنین 19انجام شده است [
  لیزر است. تپکنش دستگاه با از برهم

شم مطـابق زیـر  -وهنهاي کاوربیتال ۀچگالی دستگاه بر پای
  شود:توصیف می
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افزار اختـاپوس کـه بسـیار این بخش از محاسبات با استفاده از نرم
اسـت،  TD-DFTسازي مولکولی بـر پایـۀ توانمند براي انجام شبیه
، بنابراین]. 20زمان و مکان واقعی است [ ۀانجام شده است که برپای

در هر لحظه و مکـان بـا توجـه بـه مراتب بالا  هايهماهنگطیف 
 اطلاعات تغییرات زمانی ممان دوقطبی و مشـتقات آندسترسی به 

  شود.زیر مشخص می رابطۀشود که با حاصل و ثبت می
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بالا با تبدیل فوریۀ شـتاب ممـان  ۀهاي مرتبهماهنگطیف در واقع 
  آید:زیر به دست می رابطۀطبق دوقطبی در فضاي بسامدي 
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)فوق  رابطۀدر  )d t   شتاب ممان دوقطبی اسـت و انتگـرال
  در کل زمان فرایند گرفته شده است.

هاي هم شدت هماهنگنهی تعداد مناسبی از در نهایت با برهم
 تـپتـوان می ) cut-off ( فاز در نواحی نزدیک به بسامد قطـعو هم

   ]:21زمانی زیر را به دست آورد [ مقطعآتوثانیه با 
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نهـی شـده اسـت. در ایـن هـاي برهمهماهنـگمرتبۀ  q که در آن
 - ترکیبی از دو لیزر تیتـانیم تپپژوهش براي میدان اندرکنشی نیز 

با طول موج اصلی و سفایر هم شدت، داراي پهناي زمانی یکسان 
شـدت  نـانومتر، هـر دو داراي 266و نـانومتر 800سوم  هماهنگ

14103 فمتوثانیـه ( 8 تـپمتر مربـع، دوام وات بر سـانتیtotT و (
طراحـی شـده اسـت کـه داراي قطـبش  totT/πt(2sin(تابع پـوش 

گرد چرخیـده و گرد و چپدایروي هستند که در دو جهت راست
اده که با تنظیم فاز پـوش حامـل نیـز شکل چهارگلبرگی تشکیل د

ترین اوربیتال اشغال شده مولکـول بـرومین کاملاً منطبق با بیرونی
هست. در واقع راستاي قطـبش میـدان چهـارگلبرگی در راسـتاي 

گیري اوربیتال بیرونی پی مولکـول کاملاً با جهت Zو  Xمختصات 
شـود می یـونشبرومین منطبق است که منجر به بالا بردن احتمال 

هاي مراتب بـالاي هماهنگ ةمؤثر در بالا بردن بازد عاملکه اولین 
که شکل اوربیتال مولکـول بـرومین در  منتج است. با توجه به این

نودال یا بـه اصـطلاح داراي  ۀراستاي محور مولکولی داراي صفح
محور پیوند مولکـولی اسـت و چگـالی  ةگرهی دربرگیرند ۀصفح
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در صورت استفاده از میدان لیزر با  این رواز الکترونی پایینی دارد 
 یـونشقطبش خطی در راستاي محور مولکولی، کمترین احتمـال 

آتوثانیـه تولیـد  تپهاي منتج و هماهنگ ةشود که بازدحاصل می
لیزر طراحـی شـده بـا شـکل  تپدهد. بنابراین شده را کاهش می

نیـه پـر و تولید لیـزر آتوثا یونشچهارگلبرگی براي بالا بردن نرخ 
مــدل حــاکم بــر فراینــد تشــکیل  شــدت بســیار کارآمــد اســت.

کرکـوم بـا دیـدگاه  ۀهاي مراتب بالا، مـدل توسـعه یافتـهماهنگ
هـاي هماهنگتشـکیل طبق ایـن مـدل فراینـد کوانتومی است که 

ه با یون والد خود در میـدان داز بازترکیب الکترون یونی مراتب بالا
سـت الکتـرون بـه روش . بـر ایـن اسـاس نخگیردلیزر شکل می

شـود سـپس در جهـت ه میدزنی تحت تأثیر میدان لیزر یونیتونل
قطبش میدان لیزر شتاب گرفتـه و بـا تغییـر جهـت میـدان لیـزر، 

گیرد. این الکتـرون بـا یـون الکترون به سمت یون والد شتاب می
شـود و انـرژي حاصـل از ایـن والد برخورد کرده و بازترکیب می

اسـت بـا انـرژي جنبشـی الکتـرون در زمـان  بازترکیب که برابـر
هـاي برخورد به علاوه انرژي پتانسیل یـونش، بـه صـورت فوتون

در اینجا از اثـرات انتشـاري صـرف نظـر  شود.پرانرژي گسیل می
مولکـول را مـد  کیبا  يزریل تپکنش فقط بحث برهمکنیم و می

کـی اپتی دورةاي کرکوم، در هـر نـیم فرایند سه مرحله .مینظر دار
هاي مراتب بالا از مجموع این هماهنگدهد و طیف نهایی رخ می

آید. میدان لیزر ترکیبی رخدادها در کل فرایند دستگاه به دست می
ی نیز بـه صـورت رنگسه - یرنگتکبیضوي چرخشی  تپاز دو 
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تـرین اوربیتـال نمایش بیرونی(رنگی در نسخۀ الکترونیکی)  .1شکل 

  مولکول برومین. (HOMO)مولکولی  ةاشغال شد
  
  بحث و نتایج. 3

نیـاز بـه به منظور آنالیز ساختار الکترونی و دینامیک مولکـولی، 
بـا مولکـول بـرومین کنش لیزري است که در برهم تپطراحی 

 تـپمراتب بـالا و  هماهنگطیفی وسیع  ةمنجر به ایجاد محدود
مطلوب  یونشکوتاه تمیز آتوثانیه شود. بدین منظور بایستی نرخ 

هاي مراتب بالاي هم فاز ایجاد شود. همچنین بتوانـد هماهنگو 
اطلاعات ساختار ي اوربیتالی مولکولی را نیز نمایش دهد. بدین 

اي زاویـهتقـارن  يداراري طراحی شده است کـه لیز تپمنظور 
 اوربیتال مولکولی اشـغال شـده پـی ترینیرونیبا تقارن بمنطبق 
. ردیمورد استفاده قرار گنیز  یتقارن مولکول یبررس يو برا بوده

ــرخ  ــالاترین ن ــین ب ــونشهمچن ــداد  ی ــت. تع ــد داش را خواه
ه تولید آتوثانی تپفاز بوده و هاي تولید شده بیشتري همهماهنگ

پذیري قطبش خواهد بـود. بـدین شده خروجی نیز داراي تنظیم
بـا انتخـاب  HOMOشـکل  گاؤسـین افـزارنرممنظور ابتـدا بـا 

مقـدار بـار صـفر و اسـپین و ملاحظـه  cc-pVQZ ۀمجموعه پای
] کـه در شـکل نمـایش داده 24آید [حالت تکتایی به دست می

  شده است.
گیري فضایی اوربیتال مربوطـه، تـپ سپس متناسب با جهت

 سفایر بـا طـول -طراحی شده به صورت دو تپ ترکیبی تیتانیم
نـانومتر بـا  266نـانومتر و هماهنـگ سـوم آن  800موج اصلی 

درجــه نســبت بــه هماهنــگ اصــلی، قطــبش  45اخــتلاف فــاز 
دایروي /i  1 متر وات برسـانتی 14103، شدت هر دو تپ 2
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الـف) نمـایش ( zو  xی در دو راسـتاي رنگسهی و رنگتکدایروي چرخشی  تپترکیبی از دو  تپنمایش  )یکیدر نسخۀ الکترون ی(رنگ .2شکل 

  ی به صورت تابعی از زمان.تپ 2بعدي ترکیب ب) نمایش سه( ،دوبعدي
  

   
  مرتبۀ هماهنگ

فمتوثانیـۀ چهـارگلبرگی طراحـی  تپکنش مولکول برومین با لاي منتج از برهمبا ۀهاي مرتبهماهنگطیف (رنگی در نسخۀ الکترونیکی)  .3شکل 
  کل آن نیز به صورت طیف کل. ةو انداز Zو Xشده در دو راستاي جداگانه 

  

اپتیکی فرض شده اسـت کـه بـه  ۀچرخ 3 تپزمان کل مربع و 
  شود.صورت زیر در دو بعد و سه بعد نمایش داده می

زر طراحی شده، به دنبال تحلیـل لی تپ ضرایبحال با اعمال 
مذکور بـا  تپکنش هاي مراتب بالاي منتج از برهمهماهنگطیف 

) حاصـل 4( رابطـۀمولکول برومین هستیم که طیف مربوطه طبق 
به صورت جداگانه و  Zو  Xدر دو راستاي  3شکل شود و در می
کل آن نیز به صورت طیف کل نمایش داده شـده اسـت. از  ةانداز
تـوان آن را در سـه مقطـع می )5( رابطۀیف کلی منتج با ط ۀمقایس

تر کـه میـانگین هـاي مراتـب پـایینهماهنگبررسی کرد. نخست 
هــاي شــدت نســبتاً بــالایی دارنــد و ناشــی از بازگشــت الکترون

انـرژي  برانگیخته (یا یونش یافته) به روش چنـد فوتـونی اسـت.
ت اسـت الکتـرون ولـ 55/10) براي مولکـول بـرومین pIیونش (

مربـوط بـه انـرژي  ةهاي تولیـد شـد]. مقطع بعدي، هماهنگ25[

ادامـه  سـومسیم تـا هشت هماهنگپاندروماتیو است که از حدود 
مرتبه هستند و اصطلاحاً بـه ها تقریباً همشدت ۀدارد. در این ناحی

خروجـی  تـپپـذیري گویند و کـوكمی 1سطح صاف ۀاین ناحی
بـه عنـوان  33 هماهنگشکل،  تحت تأثیر این ناحیه است. مطابق

قطـع  ۀناحیـ دومو  چهلتا  سومو  سی هماهنگبسامد قطع و از 
ها داراي بالاترین انرژي جنبشـی الکترونـی هماهنگاست که این 

به بعد شدت همواره مقدار بسـیار  چهل و دو هماهنگهستند. از 
به مقدار جزئی  Zها در راستاي هماهنگکمی را دارا است. شدت 

گیري مولکـولی در است که با توجه به جهـت Xر از راستاي بیشت
حاکم احتمال حضور بسـیار  دهد که در فرایندنشان می Zراستاي 

تـر داخلی هـايهاي موجـود از اوربیتالنقش جزئی الکترون کم و
ــود دارد. ــز وج ــب نی ــونش و بازترکی ــرخ ی ــر  در ن ــع اگ در واق

ـــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــــ  
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 (.O.C)زمان 

  آتوثانیه شده است. 349 تپام که منجر به پهناي زمانی  60ام تا  38هاي هماهنگاز برهمنهی  فوق کوتاه حاصل تپ .4شکل 
  

تر در یونش نقش داشته باشند یونش مراتب هاي داخلیالکترون
 شـد.بالاتر مطـرح شـده و منجـر بـه افـزایش بسـامد قطـع می

تابعی چگـالی وابسـته زمـانی انجـام محاسبات مربوطه با روش 
قابل ذکر است که براي رسیدن به نتایج قابل اعتماد، شده است. 

سـازي، ابعـاد مـش و مربوط بـه ابعـاد جعبـه شبیه ضرایبابتدا 
هاي زمانی، مورد بررسی قـرار گرفتنـد تـا بهتـرین همچنین گام

هاي مکـانی و مقادیر جهت حصول همگرایی به دست آیند. گام
ظـر گرفتـه واحـد اتمـی در ن 05/0و  3/0زمانی محاسبات برابر 

  شده است.
بالا تنها روشـی  ۀهاي مرتبهماهنگدر واقع استفاده از تولید 

هاي آتوثانیه منفـرد را تپاست که به لحاظ تجربی، امکان تولید 
هـاي هماهنـگنهی چندین مرتبه از فراهم ساخته است. با برهم

هاي آتوثانیـه توان پالسمسطح طیف آنها، می ۀبالا در ناحی ۀمرتب
فایل زمانی به دست آورد. هر چه موقعیت انرژي قطـع در با پرو
بالا بیشتر توسعه یابد تعداد بیشتري از  ۀهاي مرتبهماهنگطیف 

تـوان هاي آتوثانیـه را میها براي به دست آوردن پالسهماهنگ
تـوان تري را مـیآتوثانیه باریـک تپنهی نمود و در نتیجه برهم

ول موج لیـزر اعمـال شـده تولید نمود. از طرف دیگر افزایش ط
شود زیـرا زمـان بالا می ۀهاي مرتبهماهنگباعث کاهش کارایی 

یابـد. گردش بسـته مـوج الکتـرون در میـدان لیـزر افـزایش می
 هتـوان بـیش از انـدازهمچنین شدت لیزر اعمـال شـده را نمـی

کننـد کـه در ها سرعت نسبیتی پیدا مـیافزایش داد زیرا الکترون
ي میدان مغناطیسی با نیروي میـدان الکتریکـی این حالت نیروها

شوند و حرکت الکترون در جهت انتشار میـدان قابل مقایسه می
شود به طوري که به دلیل افزایش سـرعت لیزر قابل ملاحظه می

نسبیتی الکترون احتمال بازگشـت و بازترکیـب بـا هسـته بـراي 
ی تعداد نهاز برهمیابد. هاي مراتب بالا کاهش میهماهنگتولید 

قطـع و همسـایگی  ۀهاي تولید شده در ناحیهماهنگمناسبی از 
، مطابق رابطۀ )38-60هاي هماهنگفاز هستند (قریباً همتآن که 

 4در شـکل آتوثانیه خروجی به دست آمده اسـت کـه  تپ)، 5(
 349حاصل در حـدود  تپپهناي زمانی داده شده است.  نمایش

ــه  ــزي آن درآتوثانی ــوج مرک ــول م ــه ط ــدود ک ــامدي ةمح   بس
UV  تاXUV  910پهن شده است و داراي شدت66/2 بـر وات

  لیـزر آتوثانیـه منـتج تـپمتر مربع است. در واقع شـدت سانتی
5-1098/7  .برابر شدت ورودي لیزر فمتوثانیه است  

 ۀمنتج به طور مشـهود امکـان مطالعـ هماهنگمطالعۀ طیف 
مدي فراینـد را دهـد و فقـط تحلیـل بسـادینامیک فرایند را نمی

دهد. براي یافتن اطلاعات از دینامیک فراینـد، حرکـت نتیجه می
 -هــا و رفتــار دینــامیکی طیــف منــتج از تحلیــل زمــانیالکترون

شود ) استفاده می8) و (7( هايهرابطبسامدي گابور با استفاده از 
 توان از آن اطلاعات بیشـتري از جملـه لحظـۀ بازترکیـبکه می

هـا را تحلیـل و نوع مسیر حرکت الکترون هاي مختلفهماهنگ
 اي از شـتابگیري شبه فوریـهکرد. این روش در واقع با انتگرال

شود که به صورت تـابعی از بسـامد و ممان دوقطبی حاصل می
زمـانی طیـف منـتج از  -زمان است. شکل زیر تحلیل بسـامدي

 X کنش مولکول برومین با تپ طراحی شده در دو راستايبرهم
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طراحی شده چهارگلبرگی با دیدگاه گابور در دو راستاي  تپکنش مولکول برومین با منتج از برهم هماهنگزمانی طیف  -تحلیل بسامدي .5شکل 
 .Z  ، (ب)X(الف) 

  
هـا شـدت هـا و رنگمحور عمودي مرتبـۀ هماهنگ است. Zو 

 کننـد کـه درهاي بازترکیب شـده را معرفـی میچگالی الکترون
نمودار به صورت مشخص نمایانگر شدت بازترکیب در زمان و 

  .بسامد معین هستند
هـاي بازترکیـب شـده شدت چگالی الکترونمطابق شکل بالا 

اسـت کـه در  X، مقدار بسیار کمی بیشتر از راستاي Zراستاي در 
نقـش  ةدهنـدمراتب بالا نیز مشاهده شـد و نشـان هماهنگطیف 

و  یـونشهـا در ته در سـایر اوربیتـالهاي قرار گرفجزئی الکترون
ــوار رنگــی مشخصــ هــاي تفــاوت شــدت ۀبازترکیــب اســت (ن

هاي مختلف است). طبق محاسـبات انجـام ها براي رنگهماهنگ
اول، دوم و سـوم مولکـول بـرومین بـه  ۀمرتبـ یونشانرژي شده 

 هـاياوربیتال بـرايالکترون ولت  00/24و  90/17، 55/10ترتیب 
HOMO، HOMO-1  وHOMO-2 هـاي هماهنگ. در واقع است

 هماهنـگتـا  قطـع ۀناحیـهاي هماهنگپر انرژي منتج مربوط به 
 ۀمرتبـ یـونشو  HOMOهـاي مربوط به الکترون چهلم مجاورت

 15/7اول و دوم حـدود  ۀمرتبـ یـونشاول است. اختلاف انرژي 
 یونشو اختلاف انرژي  هماهنگ ۀمرتب 5الکترون ولت که معادل 

رود در است. انتظار مـی هماهنگ ۀمرتب 9سوم حدود اول و  ۀمرتب
به  سی و هشتم هماهنگ HOMO-1هاي صورت حضور الکترون

   هماهنـگ ةصورت پرشـدت بـه عنـوان بسـامد قطـع و محـدود
به صـورت کـم شـدت قطع  ۀناحی سی و هشتم تا چهل و هشتم

هـاي رود کـه الکتـروناحتمال مـی 5شکل دیده شوند که مطابق 
HOMO-1 حتمال کمتر نسبت به با اHOMO  در بازترکیب نقـش

 هماهنـگنیز بایسـتی  HOMO-2هاي داشته باشند. براي الکترون

چهل و سوم  هماهنگ ةبه صورت پرشدت و محدود چهل و دوم
 5تر دیده شوند که در نمودار به صورت کم شدت و پنجاه و یکم
-HOMOهاي احتمال حضور الکترون بنابراینشوند. مشاهده نمی

در  ها تقریباًقویترین بازترکیب X. در راستاي بسیار جزئی است 2
اپتیکـی  ۀچرخـ 2/2اپتیکـی و  ۀچرخ6/1اپتیکی،  ۀچرخ 2/1زمان 

 4/1هـا در زمـان تـرین بازترکیـب، نیـز قـويZاست. در راستاي 
هاي تشکیل شده سهمیاپتیکی است.  ۀچرخ 9/1اپتیکی و  ۀچرخ

چپ هر سـهمی معـرف  به صورت سهمی کامل هستند که سمت
ه و زود بازترکیـب دبازترکیب چگالی الکترونی است که دیر یونیـ

اند و تري را طی کردهها مسیر کوتاهاند و به اصطلاح الکترونشده
سمت راست سهمی معرف چگـالی الکترونـی اسـت کـه زودتـر 

  اند. اند و مسیر بلندتري را طی کردهه و دیرتر بازترکیب شدهدیونی
 

  گیريهنتیج. 4
کنش با لیـزر مولکول برومین در برهمفوق سریع بررسی دینامیک 

قطـبش  تـپشـامل ترکیبـی از دو طراحی شده چهارگلبرگی کـه 
اسـت، مـورد مطالعـه قـرار  ω 3ی رنگسهو  ω یرنگتکدایروي 

گرفته اسـت. در واقـع راسـتاي قطـبش میـدان چهـارگلبرگی در 
ال بیرونـی پـی گیري اوربیتـبـا جهـت Zو  Xراستاي مختصـات 

مولکول برومین داراي تقارن فضایی مشابهی است که منجر به بالا 
هاي مراتب بالا شده هماهنگو افزایش بازده  یونشبردن احتمال 

دهد کـه بـا انتخـاب مناسـب منتج نشان می هماهنگطیف است. 
قطـع و  ۀهاي مراتب بالاي تولید شده در ناحیهماهنگبرهم نهی 

تـوان بـه می )سی و هشتم تا شصـتهاي هماهنگ(مجاورت آن 



  ۳، شمارة ۱۹جلد   الناز ایرانی  ۶۴۴

  

  

 91066/2آتوثانیه و شـدت  349آتوثانیه تمیز با پهناي زمانی  تپ
رفتـار دینـامیکی متر مربع دسـت یافـت. همچنـین وات بر سانتی
هـاي ها، شـدت چگـالی الکتـرونبازترکیب الکترون فرایند، زمان

تـه هاي قـرار گرفبازترکیب شده و احتمال جزئی حضور الکترون
و بازترکیـب بـا تحلیـل  یونشتر در فرایند داخلیهاي در اوربیتال

  زمانی بسامدي طیف بررسی شده است.
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