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ЗАГАЛЬНА ХАРАКТЕРИСТИКА РОБОТИ

Актуальність теми. Суть процесу автоіонізації полягає в спонтанному розпаді атомної системи, яка знаходиться у певному збудженому стані, на іон і вільний електрон. Відповідні збуджені стани утворюються при одночасному збудженні двох і більше електронів валентної оболонки або одного електрона з субвалентної оболонки. 

Електронне збудження субвалентних оболонок в атомах приводить до виникнення широкого кола атомних явищ, що супроводжують як процес утво​рення автоіонізаційних станів (обмінна та конфігураційна взаємодії, каскадне заселення, утворення негативних іонів), так і їх наступний розпад (автоіонізація та радіаційний розпад, метастабільність, ефект взаємодії після зіткнення). Важливість дослідження цих явищ для поглиблення фундамен​тальних уявлень про внутрішньоатомні процеси важко переоцінити. 
З іншого боку, автоіонізація, як непрямий процес іонізації, може впливати на формування зарядового складу, енергетичного балансу та спектраль​ного складу випромінювання різних типів плазмових середовищ, до складу яких входять атоми лужних та лужноземельних елементів. Для кількісного опису процесів в таких плазмових середовищах необхідні дані про енергії та перерізи збудження, ймовірності каналів розпаду, кратність утворених іонів. В цьому полягає прикладне значення досліджень авто​іонізації. 
Вибір рубідію та барію для представленого циклу досліджень був зумовлений практично повною відсутністю даних з класифікації автоіоні​заційних станів, їх енергій і перерізів збудження. Також були відсутні дані для припорогової області енергій зіткнень, де найбільш ефективно прояв​ляються резонансні ефекти збудження та взаємодія після зіткнення. 
Мета i задачi дослiдження. Мета роботи полягала у отриманні нових даних про процеси, що мають місце при збудженні 4р6 та 5р6 оболонок в  атомах рубідію та барію електронами регульованої енергії. 

Для досягнення поставленої мети в роботі необхідно було вирішити наступні технічно-конструкторські та наукові завдання: 

1. Розробити та впровадити методику роботи з хімічно активними металами рубідієм та барієм. 

2. Реконструювати джерело атомного пучка для проведення досліджень при робочих температурах до 700 С(.

3. Розробити конструкцію та виготовити вихідну електронно-оптичну систему монохроматора для розширення енергетичного діапазону при збереження геометричної форми вихідного електронного пучка.

4. Провести виміри спектрів ежекційних і розсіяних електронів при збудженні 4р6 і 5р6 оболонок атомів рубідію та барію відповідно в енергетичному діапазоні енергій зіткнень від порогів їх збудження до 600 еВ.

5. Здійснити спектроскопічну ідентифікацію спостережуваних ліній в спектрах ежектованих електронів атомів рубідію та барію.

6. Дослідити енергетичні залежності ефективних перерізів електронного збудження автоіонізаційних станів атому рубідію в діапазоні енергій зіткнень від порогу збудження до 600 еВ.

7. Дослідити вплив резонансів негативних іонів та каскадних процесів на збудження низькоенергетичних автоіонізаційних станів.

8. Дослідити ефект взаємодії після зіткнення в ежекційних спектрах. 
9. Дослідити енергетичну залежність перерізу автоіонізації атому рубідію, визначити його абсолютне значення та відносний внесок у повний переріз однократної іонізації електронним ударом.

Об’єкт дослідження: процеси утворення і розпаду автоіонізаційних станів атомів рубідію та барію, а також явища резонансного збудження і взаємо​дії після зіткнення, що супроводжують ці процеси.

Предмет дослідження: фундаментальні характерис​тики електрон​ного збудження субвалентних оболонок в атомах рубідію та барію: ефективні перерізи, канали утворення і розпаду автоіонізаційних станів та станів негативних іонів, а також спектроскопічна класифікація цих станів.
Методи дослідження. Електронні спектри атомів рубідію та барію були одержані з використанням методу електронної спектроскопії у поєднанні з технікою електронного та атомного пучків, що перетинаються.

Наукова новизна одержаних результатів. В результаті виконання даної роботи вперше:

1. Проведена повна спектроскопічна ідентифікація спостережуваних ліній в електронних спектрах атому рубідію та класифікація ліній, що відповідають розпаду атомних автоіонізаційних станів  в атомі барію.

2.  Одержані енергетичні залежності перерізів збудження автоіонізаційних станів атомів рубудію. Шляхом нормування на теоретичні розрахунки вперше одержані абсолютні значення перерізів автоіонізаційних станів.


3. Виявлено інтенсивну припорогову резонансну структуру на енергетичних залежностях низькоенергетичних автоіонізаційних станів та дано її інтерпретацію. Встановлено важливу роль резонансів негативного іона Rb( в припороговій області енергій зіткнення.
4. Визначено енергії збудження, канали розпаду станів негативних іонів Rb(,  які присутні на функціях збудження ліній (4p55s2)2Р3/2,1/2 та здійснено їх спектроскопічну класифікацію.
5.  Досліджено динаміку ефекту взаємодії після зіткнення в автоіонізаційних спектрах атому рубідію. 

6. Виявлено електронне збудження димеру Rb2 та одержано абсолютний переріз збудження  найнижчого молекулярного автоіонізаційного стану. 

7. Визначено максимальне абсолютне значення перерізу автоіонізації атомів рубідію та досліджено його енергетичну залежність в діапазоні енергій зіткнення від порогу збудження 4p6 оболонки до 600 еВ.
8.  Визначено роль різних електронних конфігурацій у формуванні перерізу автоіонізації та відносний внесок процесу 4p6 -автоіонізації в повний переріз однократної іонізації атому рубідію електронним ударом.
Всі результати наукових досліджень, що представлені в даній роботі, одержані вперше у світовій практиці. Їх пріоритетність підтверджується публікаціями в таких наукових журналах, як “ Доповіді Національної академії наук України”, “Journal of Physics B: Atomic, Molecular and Optical Physics” та “Науковий вісник Ужгородського національного університету”, а також тезисами в матеріалах міжнародних та вітчизняних конференцій. 
Достовірність одержаних результатів була забезпечена сучасним рівнем техніки експерименту, правильним вибором розробленої методики досліджень, контрольними вимірами, ретельністю та багатократністю вимірів, відтворюваністю результатів і їх підтвердженням теоретичними розрахунками.

Практичне значення одержаних результатів. Одержані в даній роботі результати дозволяють глибше зрозуміти природу електрон-атомних взаємодій, структуру енергетичних автоіонізаційних рівнів атома, а також переходів між ними; вказують на важливу роль в заселенні енергетичних автоіонізаційних станів резонансів негативних короткоживучих іонів, дозволяють зрозуміти закономірності їх утворення і розпаду.

Встановлені закономірності та інформація, що представлені в роботі, можуть бути також використані:

( при подальшому розвитку та удосконаленні теоретичних моделей та розрахунків;

( при аналізі емісійних спектрів плазмових джерел випромінювання;

( при пошуку активних середовищ та розробці лазерів на парах металу в ультрафіолетовій області спектру;

( при одержанні пучків негативних іонів металів для інжекційного нагріву плазми;

( при використанні методу електронної спектроскопії для вивчення електронного збудження автоіонізаційних станів атомів інших елементів.

Апробація результатів роботи. Результати досліджень, що представлені в даній роботі, доповідалися та обговорювалися на: міжнародній конференції молодих вчених та аспірантів «ІЕФ-2011» (м. Ужгород, 2011 р.); міжнародній конференції з фізики електронних, фотонних і атомних зіткнень «ICPEAC XXVII» (м. Белфаст, Північна Ірландія, Великобританія, 2011 р.); міжнародній конференції з атомної спектроскопії «EGAS 44» (м. Гетеборг, Швеція, 2012 р.); восьмій міжнародній конференції по атомних та молекулярних даних «ICAMDATA-8» (м. Меріленд, США, 2012 р); науковій конференції «Новітні напрями в атомній фізиці та спектроскопії» (м. Ужгород, 2012 р.); науковій конференції професорсько-викладацького складу УжНУ (м. Ужгород, 2012 р.); міжнародній конференції з фізики електронних, фотонних і атомних зіткнень «ICPEAC XXVIII» (м. Ланьчжоу, Китай, 2013 р.); міжнародній конференції молодих вчених та аспірантів «ІЕФ-2013» (м. Ужгород, 2013 р.); міжнародній школі з фундаментальної  атомної спектроскопії «ФАС ХХ» (м. Вороніж, Росія, 2013 р.); міжнародній науково-технічній конференції з фізики, електроніки та електротехніки «ФЕЕ-2014» (м. Суми, Україна, 2014р.).
Публiкацiї. Результати експериментальних досліджень, що представлені в даній роботі, опубліковані в 28 наукових працях: в 8 статтях (в т.ч. 3  у зарубіжних  журналах), та у 20 тезах доповідей на вітчизняних та міжнародних конференціях. Роботи авторів процитовано в 5 наукових журналах, загальний індекс цитування  публікацій складає 35 ( в тому числі 9 згідно бази даних Scopus).
Основний зміст циклу робіт.

В даному циклі робіт розглянуті результати досліджень процесів, що мають місце при збудженні 4р6 та 5р6 оболонок в  атомах рубідію та барію електронами регульованої енергії.
Дослідження спектрів роз​сіяних та ежектованих електронів проведені на експериментальній установці, до складу якої входили вакуумна камера з електронним спектрометром та обслуговуючі системи вакуумного помпування, електро​живлення та детектування сигналу. Електронний спектрометр складався з електростатичного 127° енергоаналізатора розсіяних і ежектованих елек​тронів, джерел електронного та атомного пучків. Установка працювала наступ​ним чином. У камері зіткнень первинний пучок електронів певної енергії пере​тинав під кутом 90о пучок нейтральних атомів. Електрони, що провзаємодіяли з атомами, утворювали групу розсіяних електронів. Внаслідок процесу прямої іонізації атомів або розпаду автоіонізаційних станів утворювалась також група ежек​тованих електронів. Обидві групи електронів, що вилетіли із зони зіткнень під кутом 54.7( до напрямку первинного електронного пучка, формувались в пучок вхідною електронно-оптичною системою аналізатора і потрапляли в диспер​гуючий елемент. Проаналізовані за енергією електрони прискорювались і детек​тувались канальним електронним помножувачем. Дослідження проведені при моноенергетичності первинного електронного пучка 0.12 еВ, енергетичній роздільній здатності аналізатора 0.05 еВ, концентрації атомного пучка 1011 ат/см3 і вакуумі в камері спектрометра 7·10-5 Пa.

Процедура обробки електронних спектрів охоплювала етапи визна​чення форми неперервного фону і його віднімання від вихідних спектрів, фітування профілів спектральних ліній з визначенням їх енергетичного розта​шування та інтенсивності. В роботі було розроблено методику, яка в повній мірі враховувала особливості вимірів електронних спектрів і дозволяла одержувати надійні дані з функцій збудження автоіонізаційних станів атомів рубідію та барію у широкому інтер​валі енергій зіткнень. Абсолютні зна​чення ефективних перерізів збудження автоіонізаційних станів визначались шляхом нормування відносних експериментальних даних на результати теоре​тичних розрахунків в припороговій області енергій (метод R-матриці) та при високих енергіях зіткнень (метод спотворених хвиль з врахуванням релятивізму). Максимальна сумарна невизначеність не перевершувала 45-50% для перших двох точок функцій збудження та 30% для всіх інших даних.
В роботі приведені електронні спектри енергетичних втрат та спектри ежектованих електронів, що утворюються при збудженні субвалентних оболонок атомів рубідію та барію електронами в діапазоні енергій від порогів збудження до 600 еВ. На рис. 1 наведено спектри ежек​тованих електронів атомів рубідію для різних значень енергії зіткнень. Аналіз динаміки збудження 
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	Рис. 1. Спектри ежектованих електронів атому рубідію, одержані для різних значень енергії зіткнень. Вставка показує ділянку спектра з лінією 1, що відповідає розпаду атомного стану (4р65s2)2P3/2, та лінією Сх, що відповідає розпаду АІС молекули Rb2. 


спектрів показав, що всі вони відображають електронний розпад авто-іонізаційних станів 4p5n1l1n2l2 в атомах рубідію. На рис. 2 показані спектри ежектованих електронів атому барію при енергії зіткнень 53.0 еВ та 32.5 еВ.  Проведення спектроскопічної класифікації ліній у виміряних спектрах атомів рубідію та барію вимагало обов’язкової наявності теоретичних розрахунків енергій, перерізів збудження та ймовірностей розпаду рівнів, зокрема тих, що належать до найнижчих за енергією електронних конфігурацій р5sd, р5sp, р5d2. Для важких атомів рубідію та барію теоретичний розгляд електронного збудження зовнішньої p6 оболонки повинен був також враховувати реляти​вістський характер процесу. Шляхом всебічного аналізу цих і всіх інших відомих експериментальних та теоретичних даних, проведено спектроскопічну класифікацію ліній в елек​тронних спектрах з розпадом атомних станів 4p5n1l1n2l2 в атомі рубідію та 5p5n1l1n2l2n3l3 в атомі барію. Аналіз результатів класифікації показав, що спектри ежектованих електронів атомів рубідію та 
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	Рис. 2. Спектри ежектованих електронів атому барію.


барію формуються переважно за рахунок розпаду автоіонізаційних станів, утворених внаслідок одноелектронного збудження субвалентних оболонок та енергетично розташованих нижче від перших збуджених станів відповідних однозарядних іонів. 

У даному циклі робіт одержані енергетичні залежності перерізів збудження (функції збудження) автоіонізаційних станів атому рубідію, серед яких 15 функції збудження автоіонізаційних станів, функція збудження квазіметастабільного стану (4p54d5s)4S3/2  та функція збудження молекулярного автоіонізаційного стану. Досліджені функції збудження автоіонізаційних станів становили собою сукупності значень нормованих на струм первинного елек​тронного пучка інтенсивностей відповідних ліній, визначених в спектрах ежек​тованих електронів при енергіях зіткнень від порогу збудження станів до кількох сотень електрон-вольтів. З метою пошуку резонансних процесів крок зміни енергії в припороговій області (до 5 еВ над порогом збудження) складав не більше 0.05 еВ. Для інших значень енергії зіткнень величина кроку збільшувалась в межах від кількох десятих до сотні електрон-вольтів. Одержані таким чином функції являють собою енергетичні залежності повного ефективного перерізу збудження автоіонізаційних станів у відносних одиницях. Переріз в абсолютних одиницях (в см2) визначався шляхом нормування експериментальних даних на теоретичні розра​хунки. Знання абсолютного перерізу для одного стану дозволяло визначити абсолютні перерізи збудження інших станів за співвідношенням інтенсивності відповідних ліній. Для впевненого виявлення резонансного збудження автоіонізаційних станів виміри спектрів ежектованих електронів у припороговій області енергій проведено тільки з використанням моноенергетичного електронного пучка. Моноенерге​тичність пучка ΔЕ1/2 становила 0.12 еВ. На рис. 3 наведено функції збудження для найнижчих дуб​летних станів атому рубідію.
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	Рис. 3. Функції збудження дублетних (4p55s2)2P3/2,1/2 автоіонізаційних станів атому рубідію• – даний експеримент, ­­­ - розрахунок.


Як видно, основні максимуми, що відповідають прямому збудженню  станів (4p55s2)2P1/2,3/2, розташовані при енергії зіткнень ≈100 еВ, що повністю відповідає дублетному характеру цих рівнів. З подальшим ростом енергії зіткнень ефективність збудження повільно падає. Здійснено порівняння з теоретичними перерізами збудження станів (4p55s2)2P1/2,3/2, розрахованими в наближенні спотворених хвиль з врахуванням релятивізму, які задовільно описують наші експериментальні дані лише для енергій збудження вище 100 еВ. Суттєва різниця між експериментом і теорією при менших енергіях зіткнень показує, що дане теоретичне наближення не в змозі описувати збудження автоіонізаційних станів в припороговій області енергій, хоча і передбачає наявність у порозі резонансного зростання перерізу.
В біляпороговій області енергій процес збудження всіх рівнів має виразний резонансний характер. Відповідні максимуми (2.5 ± 0.9)×10-17 і (7 ± 2)×10-18 см2 розташовані при енергіях 16.2 еВ (2Р3/2)  та 17.0 еВ (2Р1/2), відповідно, що майже у півтора рази перевищують відповідні ефективні перерізи прямого збудження в максимумах при 100 еВ.
На рис. 4 представлені функції збудження станів (4p55s2)2P3/2,1/2  в області енергій зіткнень від порогу до 20 еВ у порівнянні із теоретичними розрахунками, проведеними методом R-матриці з повним урахуванням релятивістського характеру процесу. Як видно, обидві функції збудження мають слабоінтенсивні максимуми у порозі та широкі максимуми десь при 
	

	Рис. 4. Функції збудження дублетних автоіонізаційних станів (4p55s2)2P3/2,1/2 атому рубідію: • – даний експеримент, —–  - розрахунок.


0.8 еВ над порогом збудження і далі різкий спад інтенсивності перерізу збудження. Порівнюючи експериментальні та теоретичні дані для дублетних автоіонізаційних станів видно, що теорія добре описує експериментальний переріз збудження біляпороговій області енергій, хоча і існує деяка різниця в ширині основного максимуму 2P1/2. З ростом енергії  також видно явну кореляцію результатів.
 Експериментальний та теоретичний аналіз даних функцій збудження показав, що походження спостережуваних на всіх функціях збудження біляпорогових максимумів слід віднести, в першу чергу, до процесу резонансного утворення станів негативного іону Rb-. Крім того, наявність структурних особливостей на функціях збудження дозволяє вважати, що максимуми є суперпозицією кількох близько розташованих резонансів. Енергетичне розташування, спектроскопічна класифікація та канали розпаду станів негативного іона Rbˉ (структура a-е), представлено в таблиці 1. 

Таблиця 1. Енергії збудження, спектроскопічна класифікація та канали розпаду станів негативного іона Rbˉ

	Резонанс
	Енергія, еВ
	Спектроскопічна

класифікація
	Канали розпаду

	а
	15.32
	?
	(4p55s2)2P3/2

	б
	15.94
	4p55s(3P)5p2
	(4p55s2)2P3/2

	в, г
	16.16
	4p55s(3P)5p2+4p55s(1P)5p2
	(4p55s2)2PJ

	д
	16.59
	4p55s(3P)5p2
	(4p55s2)2P3/2

	е
	17.01
	4p55s(3P)4d(2P)6s
	(4p55s2)2P1/2


Крім резонансних явищ, які присутні у припорогових областях енергій зіткнень, в роботі досліджено ефект взаємодії після зіткнення в автоіонізаційних спектрах атому рубідію для ліній (4p55s2)2Р3/2,1/2, визначено їх максимальні зміщення та оцінено величину їх енергетичних ширин. Зокрема показано, що енергетичні залежності зсувів, мають простий асимптотичний характер, з максимальними значеннями зсуву 60 меВ для (4p55s2)2Р3/2 і 135 меВ для (4p55s2)2Р1/2 стану.

У ежекційних спектрах атому рубідію на рис.1 поблизу лінії, що відповідає роз​паду атомного автоіонізаційного стану (4p55s2)2P3/2, при певних темпера-турах джерела атомного пучка вияв​лено присутність широкої, слабоінтенсивної лінії, яка, згідно із дослі​дженою динамікою її збудження, відповідає електронному розпаду оптично забороненого автоіонізаційного стану молекули Rb2. Функції збудження атомного та молекулярного автоіонізаційних станів приведені на рис. 5. Переріз збудження молекулярного автоіонізаційного стану Сх був приведений до абсолютної шкали шляхом нормування  функції збудження стану Сх на теоретичне значення перерізу збудження автоіонізаційного стану (4p55s2)2Р3/2 при енергії 16.04 еВ. При цьому було враховано як співвідношення інтенсивностей ліній, що відповідають розпаду атомного (4p55s2)2Р3/2 і моле-
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	Рис. 5. Переріз електронного збудження σ атомного (4p55s2)2P3/2 і молекулярного Сх автоіонізаційних станів.


кулярного Сх стану (≈1:4), так і співвідношення концентрацій атомів і молекул у пучку. Порівняння, приведене на рис. 5 показує, що не має явної відповідної кореляції між функціями збудження атомного і молекулярного стану. Однак, по аналогії із функцією збудження стану (4p55s2)2P3/2, у порозі збудження молекулярного стану Сх присутнє різке зростання перерізу збудження, що може бути результатом наявності резонансів негативних іонів Rb2-. Подальший різкий спад ефективності збудження при енергіях вище 16 еВ свідчить про дипольно-заборонений характер збудження даного молекулярного стану.  Максимального значення переріз збудження молекулярного стану набуває при енергії зіткнень 16 еВ і становить (1.07 ± 0.32) × 10–14 см2, що є на три порядки більшим за переріз збудження (2.5 ± 0.9)×10-17 атомного стану (4p55s2)2P3/2.
В роботі також досліджено повний переріз автоіонізації та визначено роль різних електронних станів у формуванні цього перерізу. На рис. 6а представлено переріз автоіонізації σaut атомів рубідію в діапазоні енергій первинних електронів від порогу збудження 4р6 оболонки до 600 еВ. Як видно, поведінка перерізу характеризується наявністю трьох максимумів А, В і С при енергіях зіткнень біля 16 еВ, 22 еВ і 113 еВ, відповідно. Для аналізу природи 
	

	Рис. 6. Енергетична залежність повного перерізу автоіонізації σaut атомів рубідію; б) – енергетична залежність відносних перерізів збудження σexс дублетних (4p55s2)2Р3/2 (1), (4p55s2)2Р1/2 (2) та квартетних автоіонізаційних станів (4p54d5s)4P5/2 (3), (4p54d5s)4P3/2 (4), (4p54d5s)4P1/2 (5). 


утворення цих максимумів, на рис. 6б приведено функції збудження дублетних (4p55s2)2Р3/2,1/2 і квартетних (4p54d5s)4P5/2,3/2,1/2 автоіонізаційних станів. Із аналізу цих даних та спектрів ежектованих електронів атому рубідію випливає, що переріз автоіонізації атому рубідію формується переважно за рахунок внеску від розпаду квартетних рівнів в припороговій області і дублетних рівнів при більш високих енергіях зіткнень.
Порівняння одержаного перерізу автоіонізації та перерізу однократної іонізації надали унікальну можливість вперше визначити абсолютний переріз прямого процесу іонізації 5s+4p6 оболонок, який в максимумі становить (7.2 ± 2.2) × 10-16 см2, а також відносний внесок процесу 4p6 - автоіонізації (32 ± 5%) в повний переріз однократної іонізації атомів рубідію електронним ударом.
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