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Более чем вековое развитие квантовой механики в совокупности с прогрессом в области лазерной физики привело научное сообщество к той грани, где становится возможным не только наблюдать, но и управлять процессами на квантовом уровне. Так, изобретение фемтосекундных лазеров расширило горизонты химии и обеспечило прорыв в изучении кинетики элементарных химических взаимодействий, сделало доступным наблюдение и контроль процессов формирования и разрушения химических связей в молекулах.
Недавнее преодоление экспериментаторами фемтосекундного барьера позволило продвинуться еще дальше – стало возможным наблюдение и управление движением электронов в режиме реального времени. В то же время, быстро движущиеся электроны непосредственным образом влияют на более медленную ядерную динамику. Использование аттосекундных лазерных импульсов позволит через контроль электронных степеней свободы направить химическую реакцию по заданному пути.
Интересным примером, где электронная динамика существенным образом влияет на реакционную способность, служит процесс ультрабыстрой миграции положительного заряда, созданного вследствие ионизации системы. Особенно интересны случаи, когда заряд, изначально возникший на одном конце молекулы, в течении нескольких фемтосекунд мигрирует на другой её конец и обратно. Возможность управлять распределением заряда по реакционным центрам молекулы непосредственно приведет нас к контролю ее реакционной способности.
В данной работе представлена схема управления миграцией заряда на примере реальной молекулы 3-метилен-4-пентен-N,N-диметиламина (MePeNNA). Показана возможность локализовать заряд на противоположных концах молекулы путем воздействия одиночными ультракороткими лазерными импульсами. Для описания скоррелированного движения 69 электронов (число электронов в катионе MePeNNA) использовались только ab initio методы. Катионный гамильтониан строился путем представления одночастичных гриновских функций в рамках схемы алгебраического диаграммного построения (ADC). Влияние лазерного поля на систему учитывалось полуклассически в рамках дипольного приближения. Для описания динамической части задачи использовалось численно точное решение временного уравнения Шредингера.
Глубокое понимание квантово-механических явлений, происходящих на микроуровне, позволит нам по-новому взглянуть на фундаментальные процессы химического взаимодействия и, как результат, приведет к возможности их контроля. Всё это открывает широкие перспективы: от производства материалов с переменными свойствами до управления химическими реакциями в биологических системах.
