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1. ВВЕДЕНИЕ

Ридберговскими состояниями атомов принято называть высоковоз-
бужденные состояния атомов. Размер таких атомов весьма велик и состав-
ляет по порядку величины аоп?, где а0 — радиус Бора, η — главное кван-
товое число возбужденного электрона. Возбужденный электрон в ридбер-
говском атоме в основном находится в кулоновском поле атомного остатка.
Исследование структуры уровней для атомов в ридберговских состояниях
дает информацию о различного типа тонких взаимодействиях в атоме,
которые определяют отклонение от кулоновского закона взаимодействия
электрона и атомного остатка и поэтому выступают в виде возмущений.

Атомы в ридберговских состояниях представляют интерес для астро-
физики. Переходы между ридберговскими состояниями атома водорода
ответственны за появление рекомбинационных линий в радиоизлуче-
нии 1~1. Наблюдение этих линий дает информацию о межзвездном водо-
роде. В середине шестидесятых годов большое внимание к атомам водо-
рода в ридберговском состоянии было уделено в связи с возможностью
инжектировать возбужденные атомы водорода с η = 9—15 в горячую
плазму и таким способом создавать плазму для термоядерного синтеза 8~10.
Дальнейшие исследования показали неконкурентоспособность такого
способа создания плазмы.

Большой интерес к ридберговским состояниям атомов в последние
годы связан с развитием новых методов получения высоковозбужденных
атомов, использующих возбуждение атомов перестраиваемым лазером. Эти
методы позволили селективно создавать высоковозбужденные атомы в за-
данных состояниях и исследовать процессы, протекающие с высоковоз-
бужденным атомом в выделенном состоянии. Такие исследования позво-
лили получить качественно новую информацию о процессах, протекаю-
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щих с участием высоковозбужденных атомов. Это обстоятельство и яви-
лось причиной написания обзора.

Создание экспериментальной техники, позволяющей селективно полу-
чать атомы в заданном высоковозбужденном состоянии, имеет и приклад-
ное значение. На переходах между высоковозбужденными состояниями
созданы мазеры u t 1 2 . Ридберговские состояния атомов используются
в качестве детектора длинноволнового излучения ΐ3-ΐ5,ιβ7,ιβ8) Β частности,
теплового излучения тел при температуре поверхности ниже комнатной
температуры.

Электронная энергия высоковозбужденного атома, пока мы ограни-
чиваемся только кулоновским взаимодействием электрона и атомного
остатка, составляет 16>17 в атомных единицах *):

где η — главное квантовое число состояния, причем рассматриваемое
состояние 2/г2-кратно вырождено (дважды по направлению спина электро-
на, гс2-кратно по координатным квантовым числам). Учет некулоновского
взаимодействия электрона с атомным остатком частично снимает это вы-
рождение. Обозначив оператор некулоновского взаимодействия V, нахо-
дим, что сдвиг уровня рассматриваемого состояния с главным квантовым
числом η под действием данного возмущения составляет

Δε = <ψη | F | ψη), (2)

где ψη — волновая функция высоковозбужденного электрона. Поскольку
взаимодействие V существенно в области порядка размера атомного остат-
ка, где φ,, ~ га~3/2, то

( 3 )

Будем считать, что некулоновское взаимодействие электрона с атом-
ным остатком сферически симметричное. Тогда это взаимодействие частич-
но снимает кулоновское вырождение, причем состояния высоковозбуж-
денного атома характеризуются квантовыми числами nlm (I — орбиталь-
ный момент, т — его проекция). Сдвиг уровня под действием некулонов-
ского взаимодействия представим в виде Агп1 = —δι/η3, где бг — так
называемый квантовый дефект, который зависит только от орбитального
момента состояния. Прибавляя эту добавку к энергии электрона (1), пред-
ставим электронную энергию высоковозбужденного атома в виде

ε (4)

Из общих соображений следует, что квантовый дефект резко убывает
с ростом орбитального момента, ибо при этом резко убывает вероятность
нахождения высоковозбужденного электрона в области, занятой атомным
остатком. В качестве демонстрации этого факта в табл. I представлены

Т а б л и ц а I
Квантовый дефект в атоме гелия18!19

Состояние

Квантовый
дефект

3S

0,30

i s

0,14

зр

0,07

IP

0,01

D

0,003

F

3-ю-4

G

5-Ί0-5

*) Здесь π далее пользуемся системой атомных единиц Й = твл = ег = 1.
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значения квантового дефекта для высоковозбужденного атома гелия. Как
видно, с ростом орбитального момента значение квантового дефекта резко
падает, и формулы (1) и (4) дают близкие результаты. В табл. II представ-
лены типы взаимодействия, определяющие квантовый дефект, и их вклад

Т а б л и ц а II
Вклад в квантовып дефект £>-состояния

атома 1елия со стороны различных
механизмов взаимодействия 1 9

Тип взаимодействия

1. Поляризация атомного
остатка внешним электро-
ном

2. Обменное взаимодействие
электронов

3. Экранирование внутрен-
него электрона внешним

4. Спин-сппновое и спин-ор-
битальное взаимодействия

5. Другие взаимодействия

Сумма

Вклад в
кванто-

вый
дефект,

ю-*

24

7

2

1

0,2

34

в эту величину. Квантовый дефект в основном определяется электростати-
ческим взаимодействием возбужденного электрона с атомным остатком,
когда высоковозбужденный электрон проникает внутрь атомного остатка.

Формулу (4) можно записать в виде

гп1 ~ 9 1„*\г ' (^а)

вводя таким способом эффективное главное квантовое число п*. Такой
способ представления энергии связи электрона наиболее употребителен
для тяжелых атомов, для которых разность бг = η — η* может составлять
несколько единиц (см. 1 г ) . Действительно, отсчет главного квантового
числа начинается с внутренних электронов атома, так что валентный элек-
трон невозбужденного тяжелого атома характеризуется главным кванто-
вым числом, равным нескольким единицам, тогда как его потенциал иони-
зации отвечает п* = 1—2. Например, в случае атома рубидия (внешняя
электронная оболочка атома в основном состоянии 5s) величина бг =
= η — η* равна u > 5 4 3,16 для состояний *S, 2,69 для состояний 2Р и 1,40
для состояний 2D. В случае атома стронция (внешняя электронная обо-
лочка атома в основном состоянии 5s2) величина бг = η — η* составляет
согласно п> 17 3,27 для высоковозбужденных состояний XS, 2,73 для состоя-
ний 1Р и 2,37 для состояний X'3D *).

Отметим, что зависимость (3) от главного квантового числа характер-
на для любого типа взаимодействия в высоковозбужденном атоме, когда

*) В дальнепшем д.ш удобе1ва записи мы не будем делать различия между глав-
ным квашовнм числом η и эффективным г ывным квантовым числом η*, ибо эти вели-
чины становятся равноценными πρ:ι /г—» оо. Поэтому в те\ случаях, когда главное
ива и юное число η вводится как характеристика энергии связи возбужденного электро-
на, ирп ι/олее строгом аналтые следовало бы заменить η на п*.
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это взаимодействие существенно в области порядка размеров атомного
остатка. В качестве примера на рис. 1 представлена экспериментальная
зависимость от главного квантового числа для дублетного расщепления
^з/2—^5/2 уровней высоковозбужденного атома натрия 2 0 ' 2 1 . Тонкое

An,!OW

34

92

90

88

86 -

Тт

О-/

• -2

10 12 16

Рис. 1. Тонкое расщепление D3/2 — В5/2-уровнеи атома натрия.
Эксперимент: 1— 2 0, 2— " , штриховая прямая — асимптотичееьий предел при га -* °о

расщепление уровней определяется внутренней областью атомного остат-
ка, так что величина А = nsbWn (6Wn — тонкое расщепление уровней)
не зависит от η при больших значениях п. Эта закономерность проявляется
на рис. 1, где величины А выражены в единицах 1010 с"1.

2. СОЗДАНИЕ АТОМОВ В РИДБЕРГОВСКИХ СОСТОЯНИЯХ

Рассмотрим экспериментальные методы получения высоковозбуж-
денных атомов. Они используют процессы трех типов: возбуждение атомов
и молекул электронным ударом, перезарядку ионов на атомах и молекулах,
фотовозбуждение. Первые два способа получения высоковозбужденных
атомов — процесс перезарядки ионов на атомах и молекулах 9> 10> 2 а- 3 3,
процесс возбуждения атомов и молекул электронным ударом 3 4 " 4 3 , а также
процесс диссоциации молекул электронным ударом с образованием высоко-
возбужденных атомов широко использовались на ранней стадии
изучения атомов в ридберговских состояниях. Недостатком этих способов
является то, что они приводят к образованию целого спектра состояний
высоковозбужденных атомов. При этом сечение образования атомов с дан-
ным значением главного квантового числа в > 1 характеризуется зави-
симостью

_ / р\ σ (β) /С\
U γ, I Hi I = ( О )

где σ (Ε) не зависит от номера состояния.
Зависимость (5) нетрудно получить, учитывая, что взаимодействие

и переходы совершаются в области, малой по сравнению с размером рид-
берговского атома. Вероятность перехода равна

wo^n = | <Ψ (R = оо) - ψ0 Ι ψη > |a,

где ψ0, if>n — волновая функция атома в начальном и конечном состоя-
ниях, Ψ (R) — точная волновая функция системы при расстоянии R
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мз/кду ядром и налетающей частицей. Поскольку взаимодействие с нале-
тающей частицей имеет место в ограниченной области координат электро-
на, то и изменение волновой функции системы Ψ — ψ0 происходит только
в этой области. Волновая функция сильно возбужденного электрона
вблизи ядра изменяется как ψ,, ~ η'^Ι2. Отсюда получаем зависимость (5).

Т а б л и ц а III

Максимальные значения σ (Ε) для сечения
возбуждения атомов инертных газов
электронным ударом (Етах — энергия
электронов, при которон достигается

максимум)

Атом

σ (Яшах). А2

Не

0,77
70

Ne

0,63
60

AT

6,5
28

Кг

4,0
20

Хе

10
20

Т а б л и ц а IV

Значения σ (Ε) при энергии налетающего
электрона 100 эВ

Атом

a(E), А*

Н е

0,67

Ne

0,61

Аг

1,5

Кг

2,0

Хе

4,6

В табл. III и IV приводятся значения величины σ (Ε), входящей
в формулу (5), в случае возбуждения ридберговских состояний атомов
инертных газов электронным ударом. Эти величины были измерены
в работе 4 2.

Только оптические методы позволяют создавать ридберговские ато-
мы в заданном состоянии. Существующие методы селективного возбужде-
ния ридберговских состояний атомов опираются на использование пере-
страиваемых лазеров. Появление перестраиваемых лазеров открыло новые
возможности в селективном возбуждении ридберговских состояний атомов
и перевело исследования ридберговских состояний на новый научный
уровень. В настоящее время перестраиваемые лазеры в комбинации
с нелинейными кристаллами позволяют получать плавно перестраиваемое
по частоте лазерное излучение в области от 2000 до 30 000 5 (энергия фото-
на соответственно от 6 до 0,4 эВ).

Имеются различные способы лазерного возбуждения ридберговских
состояний атомов. Простейшее из них — однофотонное возбуждение, свя-
занное с возбуждением ридберговского состояния в результате поглоще-
ния одного фотона. В качестве примера такого способа возбуждения при-
ведем работы 5 1- δ 3

; где атомы гелия в состоянии п3Р (η = 8 — 17) созда-
вались возбуждением метастабильных атомов гелия Не (23S) перестраи-
ваемым лазером на красителе с удвоением частоты на АДФ-кристалле
(дифосфат аммония). В результате длина волны лазера менялась в преде-
лах от 2723 до 2626 Λ; метастабильные атомы гелия создавались в газо-
вом разряде. В послесвечении газового разряда проводились измерения.
Другой пример такого типа — возбуждение /г/?-уровней атома рубидия
в области значений главного квантового числа η = 28 — 60 5 4 и возбуж-
дение np-уровней атома цезия для η — 28 —• 78 5δ.
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Другой способ лазерного возбуждения ридберговских состояний свя-
зан с двухфотонным возбуждением, когда резонансное возбуждение дан-
ного состояния сопровождается одновременным поглощением двух фото-
нов (см., например, 6 6 ~ 6 9 ). В отличие от однофотонного возбуждения уров-
ней, двухфотонная лазерная спектроскопия позволяет исследовать дру-
гие возбужденные состояния с изменением орбитального момента элек-
трона ΔΖ = 0,2. Казалось бы, двухфотонный способ возбуждения сильно
уступает по эффективности однофотонному, ибо коэффициент двухфотон-
ного поглощения содержит дополнительный малый параметр, построен-
ный на отношении напряженности электромагнитного поля к характерной
величине атомного поля. Однако, несмотря на это, двухфотонная лазер-
ная спектроскопия имеет существенные преимущества перед однофотонными
процессами. Коэффициент однофотонного поглощения возрастает по мере
уменьшения ширины линии лазерного излучения и достигает насыщения,
когда эта ширина сравнивается с допплеровской шириной. Тем самым
однофотонная лазерная спектроскопия позволяет исследовать структуру
коэффициента поглощения в масштабах порядка допплеровской ширины
спектральной линии.

Другая ситуация имеет место при использовании двухфотонной лазер-
ной спектроскопии. В обычной схеме эксперимента падающее излучение
оказывается частично запертым в области между двумя параллельными
зеркалами. Поэтому обычно поглощаются два фотона, двигающиеся
в противоположных направлениях, так что действие допплеровского
смещения частоты для движущегося атома исключается. Как видно,
преимущества двухфотонной лазерной спектроскопии проявляются при
малой ширине линии лазерного излучения по сравнению с допплеровской
шириной. Во-первых, по мере уменьшения лазерного излучения возра-
стает коэффициент двухфотонного поглощения, тогда как коэффициент
однофотонного поглощения в этом пределе выходит на насыщение. Тем
самым относительная эффективность двухфотонной лазерной спектроско-
пии увеличивается с уменьшением ширины лазерной линии. Во-вторых
двухфотонная лазерная спектроскопия позволяет исследовать тонкую
структуру в спектре поглощения, масштаб которой характеризуется
шириной лазерной линии. Разрешение однофотонной лазерной спектро-
скопии определяется допплеровской шириной линии.

Отметим, что рассмотренные способы, использующие перестраивае-
мый лазер, приводят к созданию сильно возбужденных атомов с малым
значением орбитального момента электрона. Это обусловлено правилами
отбора при поглощении фотонов, согласно которым для разрешенных
переходов однофотонное поглощение приводит к изменению орбитального
момента электрона не более, чем на единицу. Чтобы получать атомы
с большими значениями орбитального момента, необходимо использовать
сильное электромагнитное поле. При достаточной напряженности поля
происходит перемешивание состояний с разными значениями орбиталь-
ного момента электрона, так что состояние возбужденного атома харак-
теризуется параболическими квантовыми числами п, пъ п2, т. При этом
под действием поля энергетические уровни атома расщепляются, так что
настройка в резонанс может производиться за счет изменения^напряжен-
ности электростатического поля при постоянной частоте лазерного излу-
чения.

Мы приведем некоторые детали эксперимента Коча, которым был
предложен и разработан данный метод 60> 6 1. Пучок протонов с энергией
7,51 кэВ перезаряжается на атомах ксенона и далее проходит через две
области между конденсаторами с постоянным электрическим полем Fx
и F2. В этих областях происходит возбуждение атомов водорода излуче-
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нием линии R = 22 лазера на углекислом газе. Распределение первона-
чально образуемых атомов водорода по состояниям соответствуют закону
/„ ~ п~3. В первом конденсаторе напряженность поля составляет порядка
десятков кВ/см, и в нем происходит возбуждение состояний с переходом
из η = 7 в η = 10. Во втором конденсаторе напряженность электрического
поля составляет порядка сотен В/см, в этой области осуществляются
переходы из η -= 10 в η = 31.

Согласно расчетам в области первого конденсатора при напряжен-
ности электрического поля Fx — 42,56 кВ/см имеет место резонанс для
перехода 7, 2, 4, 0 —> 10, 1, 8, 0, а при напряженности поля Ь\ =
= 42,62 кВ/см поглощение лазерного фотона отвечает переходу 7, 1,3, 2—>•

-> 10, 0, 7, 2. Как видно, для детектирования атомов в строю заданных
состояниях необходима высокая точность напряженности электрического
поля, которая в опубликованных работах составляет AF/F ~ 10~3, и далее
планируется ее снижение до величины 10~5. Во втором конденсаторе
некоторый вклад в расщепление уровней вносит электрическое поле лазера,
которое при интенсивности 20 Вт/см2 характеризуется напряженностью
электрического поля 90 В/см.

Таким образом, рассматриваемый метод, рассчитанный на получение
вьтсоковозбужденных атомов с произвольным значением орбитального
момента, требует высокой стабильности внешних полей. При использо-
вании постоянного электрического ноля в конденсаторе он позволяет
создавать в конечном πτοΐβ атомы в состояниях с η ~ 25 — 30, в случае
переменного электромагнитного поля в конденсаторе область значений η
расширяется вплоть до η ~ 70.

Далее мы поставим перед собой задачу оценить, сколь высоковоз-
бужденные состояния можно создавать с помощью перестраиваемого
лазера. Поскольку эффективность поглощения резко падает с ростом
номера уровня, то в дальнейшем мы будем ориентироваться на однофотон-
ную лазерную спектроскопию. При этом будем считать, что линия лазер-
ного излучения достаточно узка, а газ или пучок атомов достаточно раз-
режен, так что ширина линии поглощения определяется допплеровским
механизмом уширения. Селективное возбуждение выделенных состояний
имеет место в том случае, если ширины линии поглощения много меньше
расстояния между соседними уровнями. В рассматриваемом случае ширина
линии допплеровского уширения Δω ~ ω0ντ/ο, где ω0 — частота перехода
в центре линии, ντ — тепловая скорость атомов, с — скорость света,
расстояние между соседними уровнями имеет масштаб ωο/η3. Отсюда нахо-
дим, что при рассматриваемых условиях возможность селективного воз-
буждения ридберговского уровня дается условием

Проведем численные оценки. Величина c/vr имеет порядок 106 (темпе-
ратуру газа или продольную температуру атомов в пучке считаем порядка
комнатной температуры). Это дает η < 100, т. е. имеется возможность
селективно возбуждать уровни с главным квантовым числом меньше 100.
Отметим, что при проведении этой оценки мы считали газ или пучок ато-
мов достаточно разреженным, так что ударное уширение спектральной
линии несущественно.

Оценим селективность возбуждения за счет нестабильности длины
волны перестраиваемого лазера. Ширина линии вместе с ее нестабиль-
ностью для перестраиваемого лазера на красителе составляет обычно
несколько десятых долей см"1. Полагая, что эта величина, которую мы
обозначим через АЕ, лежит в пределах от 0,1 см"1 до 1 см"1, определим
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предельное значение главного квантового числа η для селективно воз-
буждаемого ридберговского состояния атома из соотношения

ΔΕ = ±τ; (7)

здесь ί/η3 — выраженная в атомных единицах разность энергий возбуж-
дения для состояний с главным квантовым числом η и η + 1. Из этого
соотношения найдем, что при поставленных условиях предельные зна-
чения главного квантового числа для селективно возбуждаемых ридбер-
говских состояний атомов лежат в области η = 60 — 130.

Проведенные оценки показывают, что с помощью перестраиваемого
лазера можно селективно возбуждать ридберговские состояния атомов
вплоть до я ~ 100. При этом мы использовали параметры лазера на кра-
сителях, т. е. считали, что возбуждающие это состояние фотоны соответ-
ствуют оптической и прилегающим к ней областям спектра, а ширина лазер-
ной линии также относится к перестраиваемому лазеру на красителе.
Описанные выше экспериментальные методы позволяют селективно созда-
вать атомы в ридберговских состояниях с η ^ 100. Однако указанная
граница для главного квантового числа не является принципиальной.
Можно изменить схему получения ридберговских состояний атомов, про-
водя это возбуждение ступенчатым способом, так что последней стадией
этого процесса является возбуждение из ридберговского состояния с глав-
ным квантовым числом η =ζ 100. Тогда условия (6) и (7) смягчатся. Усло-
вие (6) в этом случае примет вид

где η — главное квантовое число конечного ридберговского состояния.
Как видно, при рассматриваемой схеме возбуждения допплеровское уши-
рение спектральных линий не запрещает селективное создание ридбергов-
ских атомов с η < 103. Условие (7) в рассматриваемом случае принимает
вид

— ~ — (9)
ω re3 v ' '

При η ~ 102, η~ ΙΟ3 эта формула дает Δω/ω ~ 10~5.
Полученные теоретические оценки для предельных значений глав-

ного квантового числа селективно детектируемых ридберговских атомов
находятся в противоречии с возможностями эксперимента. Действительно,
согласно этим оценкам ридберговские атомы с η ~ 103 могут быть селек-
тивно получены путем возбуждения состояний п' — 100. Это может быть
достигнуто при использовании перестраиваемого лазера в сантиметровой
области длин волн с относительной шириной линии Δω/ω ~ 10~5, что
в настоящее время нереально. Тем не менее, представленная схема позво-
ляет повысить предел для главного квантового числа селективно возбуж-
даемых ридберговских состояний. Если на последней ступени возбужде-
ния использовать перестраиваемый лазер на углекислом газе в области
длин волн 10,6 м, что соответствует п' = 11, то граница за счет допплеров-
ского уширения линии в соответствии с условием (S) составит п~ 500.
Для таких значений главного квантового числа ширина линий лазера
согласно условию (9) должна удовлетворять критерию Δω/ω ~ 10~6.
Эти условия могут быть достигнуты при использовании современной экспе-
риментальной техники.

Возможности создания атомов с высокими значениями главного
квантового числа, а также возможность исследования протекающих с уча-
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стием этих атомов процессов или возможности использования этих состоя-
ний для других целей зависят от эффективности фотопроцессов, приводя-
щих к образованию или разрушению высоковозбужденных атомов
Поэтому далее будут исследованы такие процессы.

3 ИЗЛЪ ЧАТЕЛЬНЫЕ ПЕРЕХОДЫ ВЫСОКОВОЗБУЖДЕННЫХ АТОМОВ

Рассмотрим процессы образования высоковозбужденных атомов при
фотопроцессах, а также процессы поглощения и испускания фотонов
высоковозбужденными атомами. Исследование этих процессов позволит
оценить возможности селективного создания высоковозбужденных атомов
в заданных состояниях, а также возможность их использования для раз-
личных исследований.

Определим сначала сечение фотовозбуждения атома в заданное рид-
берговское состояние с целью выяснить, какие высоковозбужденные
состояния атомов в реальных условиях можно создавать селективным
образом. При этом используем одинаковую природу процесса фотовозбуж-
дения атома в ридберговское состояние и процесса фотоионизации атома
вблизи порога. Эти процессы характеризуются одинаковым механизмом
взаимодействия при переходе, который определяется областью порядка
размеров атома в начальном состоянии, и отличаются только тем, что
в первом случае электрон переходит в состояние дискретного, во втором —
непрерывного спектра. Это определяет простую связь между сечениями
данных процессов. В частности, если ширина линии поглощения значи-
тельно превышает расстояние между соседними энергетическими уровня-
ми ридберговского атома, то сечение поглощения в дискретном спектре
совпадает с сечением фотоионизации атома. Пользуясь аналогией между
данными процессами, далее мы установим связь между соответствующими
им сечениями (см. также 4 3 ) .

Воспользуемся тем, что сила осциллятора для возбуждения высоко-
лежащих связанных состояний электрона с главным квантовым числом η
изменяется как п~3 (см., например, 1 6 ). Это позволяет написать сечение
возбуждения в следующем виде:

ϋη = -^-α{&-(ύη). (10)

где С — постоянная нормировки, а (со — ωη) — функция, характеризую-
щая форму спектральной линии поглощения. Эта функция нормирована

на единицу \ α άω = 1, и ее значение зависит только от разности частоты

возбуждающих фотонов ω и частоты, соответствующей переходу в центре
линии ω, . В масштабе частот атомных переходов эта функция является
дельта-функцией а = δ (ω — ω,,). Ширина функции распределения опре-
деляется механизмом уширения (см., например, 6 2 ) .

Будем исходить из того, что в пределе большой ширины линии погло-
щения, значительно превышающей расстояние между уровнями с разными
значениями п, сечение поглощения фотона совпадает с сечением фотоиони-
зации вблизи порога. Действительно, в этом случае дискретный спектр
возбужденного электрона воспринимается фотоном как непрерывный
спектр, а поведение слабосвязанного и свободного медленного электрона
в области атомного остатка одинаково. Поэтому мы имеем:

л4 УФН, τ 131, вып. 4
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При этом в о и о н включена та часть сечения фотоионизации, которая отве-
чает образованию медленного электрона с тем же орбитальным моментом
(или с той же четностью состояния), которым обладает возбужденный
электрон.

Определим константу нормировки в формуле (10). При рассматри-
ваемых условиях сумму в формуле (11) можно заменить интегралом.
Далее, энергия рассматриваемого атомного перехода равна

ω η = / — -
2 η 2 '

где / — потенциал ионизации атома. Отсюда

Пользуясь условием нормировки для функции распределения I а (х) dx =

= 1, получим отсюда о и о н = С, так что

ση = ^ α ( ω - ω η ) . (12)

При выводе этой формулы *) мы использовали предположение-
Δω <С 1/га2, где Δω — ширина линии поглощения, ибо мы считали, что
в процессе поглощения фотонов данной частоты участвуют только дискрет-
ные состояния атома. Однако полученная формула справедлива и при
нарушении этого критерия.

Формула (12) может быть представлена в более конкретном и удоб-
ном для анализа виде, если нижнее состояние атома характеризуется
большим значением квантового числа η 3> 1· Тогда мы можем получить
простые выражения для сечения возбуждения, воспользовавшись форму-
лой Крамерса 6 3 для сечения фотоионизации возбужденного атома

_ 16π 1

здесь с = 137 — скорость света, ω = (l/2ra'2) — (1/2и,2) — энергия погло-
щаемого фотона. Формула (9) представляет собой усредненное по момен-
ту и его проекции классическое сечение ионизации электрона. Она спра-
ведлива, если η — η' ^> 1, так что классическое описание электрона,
совершающего переход, законно. С учеюм (13) формула (12) может быть
представлена в виде

, , . 1 2 8 π η' Ι . η ' 2 \ - з

σ (η -> η) = γ= =- 1 Г" ) α (ω — ωη) =
3 л/^Зс η3 \ η2· ) ч "·'

0,565ге'
η3

(14)

В реальных условиях создания атомов в ридберговских состояниях
плотность атомов невелика, так что имеет место допплеровский механизм
уширения спектральной линии. В этом случае функция расцределения
α (ω — ω,,) для центра линии равна а (0) = (1/со) у Мс2/2яТ, где ω —
частота поглощаемого фотона, Μ — масса ядра атома, с — скорость

*) В работе 4 3 получено общее соотношение между сечением возбуждения атома
в высоковозбужденное состояние и сечением ионизации его вблизи порога для произ-
вольного процесса. В рассматриваемом случае это соотношение имеет вид \ σηάω —
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света, Τ — температура газа. Подставляя это в формулу (14), получим для
сечения рассматриваемого фотоперехода в центре линии:

'2 \ - 4 / Me* .. г .

) У (15)
В частности, при η = 2η и Τ = 27.1 К эта формула дает σ (η —>- η) —

= σ0 УМ, где 71/ — масса ядра, выраженная в единицах атомных масс,
а σ0 — 10"12 см2. Отметим, что при рассматриваемых условиях сечение
фотоио'низации атома в га-м состоянии этим же фотоном согласно формуле
(13) равно σΙΙ0Η = σ'η, где σ' = 1,9 ·10~17 см2. Поскольку реально η ?ζ ΙΟ2,
то сечение ионизации высоковозбужденного атома примерно на три поряд-
ка ниже сечения фотовозбуждения атома па заданный уровень. Тем самым
высоковозбужденные атомы, создаваемые в результате лазерного возбуж-
дения атомов, не разрушаются под действием этого лазерного излучения.

Другая оценка, проведенная на основе представленных формул для
сечения возбуждения, позволяет понять, какая часть атомов в нижнем
состоянии η может быть переведена в высоковозбужденное состояние п.
Будем считать в соответствии с проведенными оценками, что сечение
фотовозбуждения в п-е состояние имеет порядок σ ~ 10"1'2 см2. Пусть
пучок атомов движется со скоростью порядка тепловой у ~ 105 см/с и дли-
на освещаемого лазером пути составляет 1~ 1 см. Тогда каждый попадаю-
щий в эту зону атом, находящийся в состоянии η , возбуждается с вероят-
ностью порядка единицы, если поток лазерных фотонов составляет / -~
~ v4a ~ 1017 1/см2с. Это отвечает мощности перестраиваемого лазера
. Р ~ 0 , 1 Вт'см2, что соответствует реальным перестраиваемым лазерам
на красителях.

Рассмотрим случай использования для накачки импульсного лазера,
длительность которого мала по сравнению со временем прохождения
атома в зоне облучения (при рассматриваемых условиях 10 мс). Атом
в нижнем состоянии η будет возбуждаться в состояние η с вероятностью
порядка единицы, если число фотонов на единицу площади порядка 1/σ ~
•~ 1012 см"2. Это соответствует энергии лазерного излучения в импульсе
порядка ΙΟ"6 Дж/см2. Такие энергии легко доступны в соответствующих
лазерных системах. Таким образом, мы приходим к выводу, что при совре-
менной лазерной технике мы способны селективно перевести в выбранное
высоковозбужденное состояние заметную часть атомов с нижнего состоя-
ния перехода. Тем самым существующая лазерная техника позволяет
селективно создавать высоковозбужденные состояния атомов с относитель-
но высокой плотностью атомов в заданном состоянии *). Высокая эффек-
тивность современных методов детектирования атомов в заданных рид-
берговских состояниях обеспечила серьезный прогресс в исследовании
процессов, протекающих при участии высоковозбужденных атомов.

Другой тип излучательных переходов для ридберговских состояний,
который мы далее рассмотрим, ответствен за излучательное время жизни
высоковозбужденных атомов. Эта величина определяется излучательными
переходами в нижние состояния и изменяется пропорционально п3 с ростом
возбуждения. Поэтому излучательное время жизни высоковозбужденных
состояний велико, и они могут быть рассмотрены как метастабильные
состояния. Кроме того, излучательное время жизни высоковозбужден-
ного состояния резко возрастает с увеличением орбитального момента

*) При рассмотренных условиях плотность высоковозбужденных атомов в за-
данном состоянии на единицу луча достигает 1012 см2, что при длине освещаемой ла-
зером ячейки I ~ 1 см соответствует плотности высоковозбужденных атомов порядка
1012 см-3.
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состояния. Чтобы представить масштаб величин для излучательного
времени жизни высоковозбуждешюго состояния, мы далее приведем зна-
чения частот наиболее интенсивных излучательных переходов из высоко-
возбужденного состояния для атомов водорода.

Таким наиболее эффективным излучательным переходом из состояния
nl является переход в состояние η = Ι, Γ = I — 1.

Этот переход вносит наибольший вклад в излучательное время жизни
высоковозбужденного состояния. Вероятность такого перехода в единицу
времени в соответствии с общими формулами излучательных переходов

в атоме водорода
16, 64 р а в н а

1-1) = 16 (п + 1 — 1)! (4nZ)2'

Зсз (п—г
(10)

Здесь А — выраженный в атомных единицах коэффициент Эйнштейна
для рассматриваемого перехода из верхнего состояния в нижнее, усред-
ненный по проекции орбитального момента электрона, с — скорость
света. Искомую величину удобно сравнивать с вероятностью излучатель-
ного перехода в единицу времени для 2р-состояния атома водорода, т. е.
величиной Ао = А (21 -*• 10) = 6,27 ·108 с"1. Используя эту характери-
стику, представим формулу (16) в случае I <С п:

л ,„1^1 ι л, Ао У «-"(**)"
„з (17)

Таблица V включает в себя расчеты по этой формуле для небольших зна-

Т а б л и ц а V
Значения приведенной вероятности

излучательного перехода в единицу времени
для разных значений орбитального момента

при I < η

^А(
П А

1

il^

(21

1.

-*

l-i)
10)

6

1

,68 1

2

,56 0.

3

498 0

4

,182 0

5

,0723

чений орбитального момента *). Как видно, излучательное время жизни
резко убывает с ростом орбитального момента.

Проведенный анализ позволяет оценить масштаб излучательных вре-
мен жизни для высоковозбужденных атомов **) и их зависимость от кван-
товых чисел. Для η ~ 50 излучательное время жизни τ ~ 10~5 с, так что
в пучковом методе создания высоковозбужденных атомов эта величина
значительно превышает время] нахождения высоковозбужденных атомов
в исследуемой зоне.

*) При I Э> 1 зависимость от I имеет вид
2 V ,-3/2

**) Отметим, что хотя излучательпый переход в нижнее возбужденное состояние
вносит большой вклад в изучательное время жизни высоковозбужденного состояния,
этот переход не определяет излучательное время жизни. Так, для перехода пр —*• n's
коэффициенты Эйнштейна Л(ге1->- га'0) относятся для переходов в конечные состоя-
ния Is, 2s, 3s, 4s как 1 : 0, 58 : 0,43 : 0,46, а в случае перехода nd -+ rip' для перехода
в конечные состояния 2р, Зр, ίρ относятся как 1 : 0,82 : 0,69. Тем самым приведенные
формулы (16), (17) могут быть использованы только для оценки излучательного вре-
мени жизни высоковозбужденного состояния и определения его зависимости от пара-
метров состояния.
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Определенный интерес предсгавлякп излучательные переходы между
высоковозбужденными состояниями. Сила осциллятора для перехода
nl-+n'V для η, η > 1 дается выражением65. 6 6

; M ± ^ 4 = = - / S M ] 2 , (18)

=- 2ηη'/(ьде ·, — η — η , nL =- 2nril(n -f- n), lc •= ш а х (I, Γ), ε = 1 — (II nl),
j b — функция Бесселя. В связи с громоздкостью выражений мы ограни-
чимся переходами между близкими уровнями. В случае перехода на
соседний уровень на основе формулы (18) имеем для I <С п'

А (и, га-1, Ζ - 1 ) = (19)

где Ао = А (2р ~> Is) - (5,27 ·108 с^1

Сравнивая формулу (19) с формулой (17), находим, что излучательные
переходы с высоковозбужденного состояния на соседние уровни вносят
малый вклад (~1//г2) в излучательное время жизни ридберговского состоя-
ния атомов. Однако такие переходы могут быть использованы для получе-
ния длинноволнового излучения Для оценки возможностей мазера,
генерирующего излучение на таких переходах, определим сечение погло-
щения фотона на рассматриваемом переходе

α (ω — Gj0) A (nl —>- η', ί + 1)

При лом будем считать, что уровни водородонодобны, т. е. в соответствии
с формулой (7) частота в центре линии ω0 — 1 re3, а характер уширения
допплеровскнй, iaii что как и в формуле (15) функция распределения
фотонов дня центра линии составляет а (0) = (1 ω0) V Мс2/2пТ, где Μ —
масса ядра возбужденного атома, Τ — температура газа. Тогда на основе
формулы (19) полечим

σΠΟΓ1 = 1,08 10 14см2 nk\ Λ/, (20)

где масса ядра Μ выражена в единицах атомных масс. В табл VI пред-
ставлены параметры для рассматриваемых излучательных переходов —
положение уровня п, коюрый обеспечивает заданную длину волны для
переходов между соседними уровнями и параметры этих переходов

Т а б л и ц а VI

Харакгерисшки излуча1ельны\ переходов атомов
в ридберговскпх состояниях ме,кд\ соседними уровнями (п—>-а — 1)

Д niiid го шы фотона, см

η

A (nl-^n—i, l+i), с"1

0 01

13

3.0 10*

3,1 Ю-10

0,1

28

66

6,6 10-»

1

60

1,4 10-'

10

130

0,03

3,1 Ю-»

Анализ табл. VI свидетельствует об удобстве использовать высоковоз-
бужденные состояния атомов в качестве источников монохроматического
длинноволновою излучения. Построенные на их основе мазеры обладают
целым рядом преимуществ по сравнению с существующими водородным
и рубидиевым мазерами. Эги преимущества связаны с тем, что в данном
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случае используется разрешенный переход, тогда как в существующих
мазерах — сильно запрещенный переход. Поэтому в рассматриваемом
случае мы имеем большое сечение поглощения фотона и высокий коэффи-
циент усиления, что сильно облегчает получение генерации. Кроме того,
имеется много переходов, а следовательно, много возможностей для полу-
чения генерации.

Т а б л и ц а VII

Излучательные характеристики перехода nj -»- nd

η

Длина волны фо-
тона, см

йзлучательное
время жизни d-
состояния, с

A (nf -*• nd), с" 1

3

6
6

1

9

,2
,8

0

,5

10-е

ю-3

ю-9

1

8
3

5

,1

,1
,4

5

,0

Ю-5

Ю-4

ю-8

2

1
1

20

И

,6-

,9-
,1-

,8

ю-5

1 0-4

ю-7
6
2

25

23

5-Ю"5

,з-ю-5

,5-10-'

8

2
5

30

40

,7-10"5

,5-ΙΟ"5

,5-10-'

1

1
1

35

63

,4-ΙΟ"4

,2-10"5

,0-Ю"6

40

94

2,0-10"4

6,0-Ю-6

1,7-1О-6

Для демонстрации таких возможностей в табл. VII приводятся харак-
теристики излучательных переходов nl —>- η, Ι -\- 1- Как видно из табл. VI,
генерация излучения в сантиметровой области длин волн затруднительна,
ибо трудно селективно создавать атомы в состояниях с η ~^ 100. Поэтому
для этой цели удобно использовать переходы nl —>• п, I ± 1, которые
обеспечат эти длины волн при относительно малых значениях главного
квантового числа п. Частота перехода в атомных единицах составляет
(σ ; — σ,4ΐ)/«3, ширина линии излучения и поглощения фотона для такого
перехода определяется излучательным временем жизни, которое определя-
лось по формуле (16). Значения квантовых дефектов d- и /-состояний
в табл. VII брались из табл. I и соответствуют возбужденному атому гелия.

Анализ табл. VII свидетельствует о больших значениях сечения погло-
щения и излучения фотона, которое определяется эффективностью исполь-
зуемого излучательного перехода. Для сравнения укажем, что частота
излучательного перехода менаду компонентами сверхтонкой структуры
атома водорода на длине 21 см, который используется в водородном мазере,
составляет 2,8 ·10"15 с"1. Согласно табл. VII разрешенный переход на этой
длине волны между высоковозбужденными состояниями атома происхо-
дит на десять порядков быстрее. Высокое сечение излучения фотона, а сле-
довательно, высокий коэффициент усиления обеспечивает относительную
легкость получения генерации в рассматриваемой системе, которая рабо-
тает в режиме сверхизлучения. Далее, мощность рассматриваемых мазеров
может быть оценена по формуле Ρλο/λΜ, где Ρ, λ0 — мощность и длина
волны перестраиваемого лазера, λΜ — длина волны мазера. Оцененная
по этой формуле мощность рассматриваемого мазера в сантиметровой
области длин волн составляет 10"5 — Ю"6 Вт, тогда как мощность руби-
диевого мазера, работающего на запрещенном переходе между состояниями
сверхтонкой структуры, оказывается порядка 10"10 Вт. И, наконец, воз-
можность выбора различных переходов и возможность их перестройки
во внешнем электрическом или магнитном поле делает рассматриваемый
мазер весьма удобным источником длинноволнового излучения. При всех
достоинствах рассматриваемого мазера следует отметить, что по стабиль-
ности длины волны генерируемого излучения он не может конкурировать
с водородным мазером.
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4. МЕТОДЫ РЕГИСТРАЦИИ АТОМОВ В РИДВЕРГОВСКИХ СОСТОЯНИЯХ

Создание атомов в ридберговских состояниях нацелено на исследова-
ние их параметров и главным образом на исследование процессов, проте-
кающих с их участием. Поэтому важным элементом в плане исследования
атомов в ридберговских состояниях является разработка надежных
методов обнаружения этих атомов. Существуют три способа детектирова-
ния возбужденных атомов. Один из них связан с измерением интенсивно-
сти излучения на линиях, возникающих при излучательном распаде атома
в ридберговском состоянии (см., например, б 1-5 3, 5 8 ) . Два других способа
используют ионизацию высоковозбужденного атома с образованием
и регистрацией ионов. Первый из них использует ионизацию атомов
в ридберговских состояниях вблизи металлической поверхности, второй —
ионизацию этих атомов во внешнем электрическом поле. Далее мы проана-
лизируем каждый из методов регистрации атомов в ридберговских состоя-
ниях.

Регистрация высоковозбужденных атомов по флюоресценции этих
атомов применяется только для невысоких значений главного кванто-
вого числа. Это связано с тем, что время жизни возбужденных состояний
резко растет с ростом возбуждения (~ п3 для состояний с небольшим
орбитальным моментом), так что интенсивность излучения резко падает
с ростом возбуждения. Кроме того, сама интенсивность флюоресценции
мала, что отражается на чувствительности метода. В качестве примера
наиболее полного использования возможностей рассматриваемого метода
регистрации высоковозбужденных атомов приведем данные работы 5 8,
дде по флюоресценции возбужденных атомов рубидия измерялся спектр
гвухфотонного поглощения на переходе 5s — 32d. Измерялась флюорес-
ценция на переходах пр — 5s (п^> 6) атома рубидия в области длин волн
3800 — 4800 А, которая вызывалась ступенчатым фотораспадом высоко-
возбужденных гей-атомов рубидия. Интенсивность сигнала флюоресценции
убывала с ростом возбуждения по закону η~ ( 4 ' 2 ± 0 > 6 ) . Столь резкое паде-
ние чувствительности ограничивает возможности метода для больших зна-
чений главного квантового числа. Поэтому высоковозбужденные атомы
обычно регистрируются по току ионов, образующихся при ионизации
этих атомов.

Другие способы обнаружения высоковозбужденных атомов связаны
с регистрацией ионов, образующихся при их ионизации. Используются
различные способы ионизации высоковозбужденных атомов с целью их
регистрации. Один из них отвечает ионизации высоковозбужденных
атомов при столкновении с атомами или молекулами 34> 3 5. Второй из рас-
сматриваемых способов регистрации высоковозбужденных атомов обуслов-
лен их разрушением вблизи металлической поверхности 3 5 ' 36> 50> 67ι β9.
Ионизация высоковозбужденных атомов вблизи металлической поверхно-
сти связана с их перезарядкой на металлической поверхности, сопровож-
дающейся уходом электрона в металл. При столкновении сильновозбуж-
денного атома с металлической поверхностью этот процесс протекает
с единичной вероятностью 7 0.

Весьма чувствительный способ регистрации высоковозбужденных
атомов рассматриваемым способом опирается на использование термо-
ионного детектора 3 7. 43- 56> б7> 5В> 6 8. В такой схеме возбужденные атомы
ионизуются вблизи нагретого катода, в результате столкновения с элек-
тронами. Далее ионы проникают в область пространственного заряда
диода и влияют на ток диода. Этот метод обладает высокой чувствитель-
ностью 56' 57> 5Э 6 9, обеспечивая коэффициент усиления для образующихся
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Классически
доступная

область

Рис. 2. Разрез потенциала, в котором
находится электрон при распаде воз-
бужденного атома в электрическом поле.

ионов порядка 105. В частности, в работе 5 9 он позволил регистрировать
высоковозбужденные атомы рубидия вплоть до η = 85.

Недостаток методов регистрации высоковозбужденных атомов по их
ионизации при столкновении с атомами, молекулами или по их ионизации
вблизи нагретого катода состоит в отсутствии селективности методов.
Эти методы позволяют с одинаковой чувствительностью регистрировать
атомы с разными значениями главного квантового числа, начиная с некото-
рого их значения. То же относится и к случаю, когда высоковозбужденные
атомы проходят через металлическую сетку. В зависимости от размеров

ячейки сетки этот метод позволяет
с одинаковой чувствительностью ре-
гистрировать высоковозбужденные
атомы, начиная с определенного
квантового числа.

В этом отношении наиболее при-
влекательным является метод реги-
страции атомов в ридберговских со-
стояниях, использующий ионизацию
этих атомов в постоянном однород-
ном электрическом поле. Этот метод
получил наиболее широкое распро-
странение в последнее время. В связи
с этим далее мы исследуем физику
происходящего при этом процесса.

Процесс ионизации атома в по-
стоянном электрическом поле связан
с подбарьерным уходом электрона
в классически доступную область

движения электрона (рис. 2). Первоначальное экспериментальное п

и теоретическое 72> 73 исследование этого процесса проводилось в связи
с исчезновением оптических линий атомов при увеличении напряженно-
сти электрического поля, в которое помещен флюоресцирующий газ. Это
обусловлено распадом возбужденных атомов в электрическом поле. Поэто-
му возбужденные атомы, которые в отсутствие электрического поля излу-
чали бы фотон и переходили бы в более низкое состояние, ионизовались
в электрическом поле, что и приводило к исчезновению соответствующих
оптических линий. В дальнейшем к этому процессу неоднократно возвра-
щались, как к способу ионизации возбужденных атомов. Поэтому дан-
ный процесс неоднократно рассматривался в обзорах и монографиях (см.,
например, 7 4 ~ 7 7 ) .

Теория ионизации атома в постоянном электрическом поле основана
на асимптотических предположениях 7 8>7 9, согласно которым время под-
барьерного перехода электрона в непрерывный спектр мало по сравнению
с характерными электронными временами. При этом классически доступ-
ная область движения электрона отделена от области действия поля атом-
ного остатка достаточно широким барьером, так что частота просачивания
электрона сквозь барьер экспоненциально убывает с уменьшением напря-
женности поля. К сожалению, существующие ионизации атома 77 отно-
сятся к случаю, когда ширина барьера значительно превышает размер
атома. Это имеет место для слабовозбужденного атома или для отрица-
тельного иона. В случае ионизации сильновозбужденного атома пред-
ставляет интерес область значений для напряженности электрического
поля, когда ширина барьера сравнима с размерами электронной орбиты.

Определим зависимость параметров распада высоковозбужденного
атома от напряженности электрического поля. Потенциал, в котором
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находится электрон, равен
(21)

г д е г _ расстояние электрона от атомного остатка, ζ — координата вдоль
электрического поля, F — напряженность электрического поля. Потен-
циал ионизации атома равен - ε = 1/2тг2, где η - главное квантовое число.
Как видно, при напряженности электрического поля *)

*•„ = • 1 (22)

барьер пропадает в точке на оси z0 = An2. Через эту точку соприкасаются
область действия потенциала атомного остатка и классически разрешен-
ная область движения электрона.
При F <F0 эти области разделяются.

Однако формула (22), которая
получила широкое распространение,
некорректна. Она не учитывает реаль-
ную геометрию системы, а также
смещение уровня энергии электрона
под действием поля. Напряженность
электрического поля, при которой
ожидается выход уровня в непре-
рывный спектр, зависит от парабо-
лических квантовых чисел состояния
nlf пг. Для состояния пх = п, элек-
тронная орбита которого максималь-
но вытянута в сторону понижения
электрического поля, электрическое
поле понижает уровень энергии элек-
трона. Поэтому выход этого уровня
в непрерывный спектр происходит
при более высоком поле по сравне-

(22)

0J5- 0,8

0,10
ОМ 0,6

/7,7/7

напряженное^ электрического
п р и к о т о р о м уровень энергии
б

тронная энергия ε при этой напряжен-
ности поля.

jii, n 2 — параболические квантовые числа
электрона, азимутальное квантовое число

т = 0, так чю n, -fjijisn

при более в ы о р п о л я F^ п р и к о т о р о м уровень энергии
нию с формулой (22), которое соста- высоковозбужденного электрона ныхо-
вляет Fo = 0,13/г"4. Еще более высо- дпт в непрерывный спектр, и элек-
кие поля приведут к выходу в не- """"
прерывный спектр для состояния
η = л ибо В ЭТОМ Случае орбита
электрона обращена в сторону, про-
тивоположную полю. Напряженность
поля в этом случае составляет Fo = 0,38д"4. На рис. 3 представлена
зависимость от параболических квантовых чисел для напряженности
поля, приводящей к исчезновению дискретного уровня, а также для элек-
тронной энергии в этом случае. Сравнение дается для проекции момента
электрона на направление поля т = 0, так что пг 4- п 2 « п.

Распад высоковозбужденного атома, помещенного в электрическое
поле, реально происходит при F <F0. Поэтому далее мы найдем зависи-
мость частоты ионизации высоковозбужденного атома от напряженности
электрического поля в области параметров η 3> 1, Fo — F <C Fo. При
этом ограничимся экспоненциальной зависимостью, которая определяется

*) Обычно таким способом определяют эффективное квантовое число, которое
может отличаться от главного квантового числа электрона (см. формул} (4а)). Для
упрощения записи мы не включаем в рассмотрение такое различие.
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проницаемостью барьера и дается формулой

е х р ( - 2 [ \p\dz),w (23)

где ρ = ]/2 (U — ε); zu z2 — нули подынтегрального выражения:
Ρ (ζι,2) = 0· Используя формулу (16) и вычисляя интеграл на основе
сделанных предположений, получим:

w ~ ехр ( — 2π Υ2 η - (24)

Учет только экспоненциальной зависимости от напряженности электриче-
ского поля имеет смысл, когда показатель экспоненты достаточно велик.
Поскольку в > 1, то это имеет место и в некоторой части рассмотренной
области параметров Fo — F <C Fo.

Согласно формуле (24) вероятность ионизации высоковозбужденного
атома в единицу времени в электрическом поле резко убывает с уменьше-
нием поля, когда переход носит туннельный характер (т. е. F < ^ Ό ) ·
С другой стороны, сама напряженность электрического поля, при которой
осуществляется выход рассматриваемого терма в непрерывный спектр,
существенно зависит от квантовых чисел состояния. Поэтому картина
распада возбужденных состояний атома в электрическом поле оказывается
довольно сложной. Экспериментально легко устанавливается напряжен-
ность электрического поля, при которой распадается первая фракция.
Поскольку эта величина не сильно зависит от времени пролета высоко-
возбужденного атома в электрическом поле, в первом приближении мож-
но считать, что начало распада осуществляется при напряженности поля,

Т а б л и ц а VIII

Критические поля, при которых для соответствующего эксперимента
имел место распад состояния с данным η

Возбуждаемый
атом

Η
Η
Не
Η
Η
Η

Ν
He, Ne, Ar

Хе
Na
Хе
Rb
Cs
Na

Кг,

Способ создания

Перезарядка
»
»
»
»

Диссоциация электрон-
ным ударом

То же
Возбуждение электрон-

ным ударом
Лазерное возбуждение

» »
» »
» »
» »

Среднее значение

Область значений главного
квантового числа

9—22
9—16
9—17
9—28

19—28
15—19

15—19
20—80

26-37
24-40
28—60
30—85
16-21,
16—19,
16-19,
15—19,
15-19,
15—19,

Z = m = 0
1 = 1, m = 0
l=-\, m=-l
Ь = 2, т = 0
1 = 1, т — 1
1 = 2, т = 2

108 В/см

6,5
6,8
5,8
6,0
6,5
6,3

6,3
6,0

3,1
4,6
3,2
3,2
4,7
3,7
3,9
3,6
3,8
4,3

4,9±1,3

Лите-
рату-

ра

9

29
29

30

31

41

41

42

80

81
54

56

82
82

82

82

82

82
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когда первый из группы уровней, относящихся к данному состоянию,
выйдет в непрерывный спектр. Для напряженности такого поля имеет
место закон подобия /^р^ 4 = consl, причем если выбрать F^n* = 0,13,
то эта величина равна 6,7-108 В/см. В табл. VIII представлены экспери-
ментальные значения величины -Ркргс4, найденные при соответствующих
условиях эксперимента.

5 ПРОЦЕСС СТОЛКНОВЕНИЯ ВЫСОКОВОЗБУЖДЕННЫХ АТОМОВ
С ЗАРЯЖЕННЫМИ ЧАСТИЦАМИ

Столкновения сильновозбужденных атомов с заряженными частицами
приводят к наиболее эффективным переходам между состояниями возбуж-
денного атома. Это обусловлено дальнодействующим характером взаимо-
действия налетающей частицы со слабосвязанным электроном. Поэтому
при не очень быстрых столкновениях сечение перехода электрона сравни-
мо с квадратом размера электронной орбиты, который равен 1 6

F2 = . ! ! l [5 n 2+1-3Z(Z4-1)]. (25)

Рассмотрим столкновение атома в ридберговском состоянии с элек-
троном. Электронные столкновения наиболее эффективно вызывают пере-
ходы между ридберговскими состояниями. Это связано, с одной стороны,
с малой массой и соответственно большой скоростью электрона. С другой
стороны, существенно дальнодействующее кулоновское взаимодействие
налетающего и слабосвязанного электрона, так что тушение ридбергов-
ских состояний атома электронным ударом характеризуется большими
сечениями, которые порядка поперечника возбужденных атомов. Соответ-
ственно процесс тушения ридберговских состояний атома электронным
ударом становится существенным в слабоионизованном газе даже при
весьма малой степени ионизации газа.

Теоретическое исследование процесса столкновения электрона
с высоковозбужденным атомом первоначально развивалось по двум направ-
лениям. С одной стороны, теория опиралась на методы теории возмущений
квантовой механики, использующие борновское, борн-кулоновское при-
ближения, метод внезапных возмущений для процесса столкновения элек-
трона с высоковозбужденным атомом и часто дипольное приближение
для взаимодействия налетающего и слабосвязанного электрона и т. д.
(см. 8 3 " 9 6 ) . Как показали дальнейшие исследования, теория возмущений
может рассчитывать на правильный результат для переходов на соседние
уровни в области достаточно больших скоростей столкновения.

Другое направление теории опиралось на чисто классические пред-
ставления о движении слабосвязанного электрона, так что процесс столк-
новения описывался как столкновение двух классических электронов
в поле кулоновского центра. Такое описание впервые использовал Гризин-
ский 9 7, однако конкретная реализация классических представлений
в его работах не выдерживает серьезной критики. В дальнейшем классиче-
ский подход к данной задаче был четко сформулирован 9 8 - 1 0 7

j задача
однозначно поставлена. В результате столкновения двух электронов
в поле кулоновского центра происходит обмен энергией между ними, что
однозначно определяет конечное состояние возбужденного электрона.
Сама классическая задача является трехтельной, ибо в процессе рассеяния
электронов существенно их кулоновское взаимодействие с атомным остат-
ком. Поэтому результат не может быть представлен в аналитическом виде,
и наиболее подходящим в данном случае является метод Монте-Карло,
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позволяющий в конечном итоге получить численные решения для рас-
сматриваемой задачи. Как показывает анализ, классические подходы
оправданы для переходов на дальние сильновозбужденные уровни или
в непрерывный спектр.

Корректная теория столкновения электрона с сильновозбужденным
атомом должна использовать квазиклассическое (а не классическое)
представление о стабосвязанном электроне. Такой подход был сформули-
рован и развит в работах 106> 1 0 8- 1 1 0 и представлен в монографии 1 2 1. Труд-
ности этого подхода связаны с учетом переходов между многими состоя-
ниями, к чему мы придем, как только откажемся от теории возмущений.
Однако задача упростится, если использовать предположение, что воз-
бужденные уровни расположены эквидистантно. Это справедливо для
больших значений квантовых чисел в > 1 и приводит к тому, что харак-
теристики переходов зависят только от разности главных квантовых чисел
Are что существенно упрощает задачу. Такой квазиклассический подход
позволяет определить сечение перехода для Are >C ге. Тем самым квази-
классический подход устанавливает мост между результатами, получен-
ными при использовании нормированной теории возмущений и справедли-
выми для Аи = 0,1, а также между результатами классических подхо-
дов, относящихся к области Are ^> 1.

Экспериментальные исследования переходов между состояниями
высоковозбужденного атома в результате столкновения с электронами
в настоящее время весьма ограничены. Однако поскольку в последнее
время создана совершенная экспериментальная техника для исследова-
ния атомов в ридберговских состояниях, не вызывает сомнения, что
в ближайшее время экспериментальные исследования в этом направлении
пойдут широким фронтом. В работах 41> 4 2 исследовано тушение высоко-
возбужденных состояний атома в результате столкновения с быстрыми
электронами. Пучок электронов с энергией в области 100 эВ создавал
исследуемые высоковозбужденные состояния атомов инертных газов
и частично приводил к их тушению. Зависимость скорости образования
атомов в заданном состоянии от интенсивности пучка позволяет восста-
новить сечение тушения, которое в рассматриваемой области параметров
хорошо аппроксимируется зависимостью

(26)

Интересно сравнить это выражение с борновским сечением, которое имеет
вид 1 7

-"туш In (cErfi) = ^ - In (cEn*), (27)

где численный множитель с порядка единицы. При получении этого выра-
жения мы считали, что орбитальный момент электрона относительно
невелик (I <С ге). Это отвечает условиям эксперимента и дает d\ = (5 6) re4

(dx — оператор дипольного момента высоковозбужденного атома).
В работах 51~53 исследовалось тушение высоковозбужденных состоя-

ний атома при столкновении с медленным электроном. В указанном экспе-
рименте с помощью перестраиваемого лазера возбуждался один из пере-
ходов Не (23S ->• η3 Ρ), где ге = 8 — 17. Гелий до этого возбуждался элек-
трическим разрядом и содержал достаточно большое число атомов в мета-
стабильном 23IS'-COCTOHHHH. Наблюдение производилось за состоянием
п3Р. Послеразрядная слабоионизованная плазма гелия содержала мед-
ленные электроны, столкновения с участием которых приводили к пере-
ходам между высоковозбужденными состояниями атомов. На рис. 4—6·
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приводятся результаты этих измерений для константы скорости тушения
соответствующих состояний.

Для теоретической интерпретации данных результатов мы используем
простые соображения, которые включают в себя физику процесса и позво-
ляют получить зависимость констан-
ты скорости перехода от параметров
задачи. Если рассматривать движе-
ние налетающего электрона как дви-
жение по траектории, то нетрудно
получить, что при не очень больших
скоростях столкновения в области
прицельных параметров, малых по
сравнению с размером атома, теория
возмущений нарушается Соответст-
венно при этих прицельных пара-
метрах вероятность тушения возбуж-
денного состояния равна единице.
При больших прицельных парамет-
рах столкновения по сравнению с
размером возбужденного атома веро-
ятность тушения мала, ибо мало взаи-
модействие между электроном и ато-
мом. Тем самым максимальное сече-
ние тушения высоковозбужденного
атома электронным ударом порядка
квадрата размера атома, определяе-
мого по формуле (25). Поэтому при
п^> I сечение тушения изменяется
с ростом возбуждения атома как п*. С учетом этого и эксперименталь-
ных данных представим константу скорости тушения в виде

2Ге

10

10
15

Рис. 4. Константа скорости тушения
состояний Не (п 3Р) электронным уда-
ром при температуре электронов 400 К.
О — эксперимент 62; теория: 1— 97, 2— 101> 107,

3— 9 6, X — формула (28).

"•туш — 1Л и 4

(28)

где величина σ0 ~- 10 1б см2. Из условия, 4To6bij формула (28) хорошо
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Рис. 5. Зависимость константы скорости
тушения Не (10 3Р) электронным уда-

ром от электронной температуры.
φ — эксперимент 52; теория: 1— 101> " 7 ,

2— »", 3 — формула (28).

Рис. 6. Константа скорости тушения
Но (13 3Р) электронным ударом с пе-
реходом в другие состояния при темпе-

ратуре электронов 400 К.
Эксперимент: ι, φ — 5 2; теория: 2 — " .

описывала эксперимент, мы выбираем σ ο = 3,6 ·10~16 см2. На рис. 5 приво-
дятся результаты сравнения с этой формулой.
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Отметим, что полуэмпирическая формула (28) справедлива в области,
где Те ~ \1п2. С увеличением энергии электронов при Те ̂ > ί/η2 кон-
станта скорости тушения должна уменьшаться в соответствии с резуль-
татами борновского приближения. Это утверждение находится в противо-
речии с результатами, полученными в эксперименте 8 3, где данные рис. 5
распространены на область более высоких электронных температур вплоть
до Те ~ 8000 К. Согласно результатам этого эксперимента в рассматри-
ваемой области температур Теп

2 ^$> 1 константа скорости тушения состоя-
ния главным квантовым числом η = 10 аппроксимируется зависимостью,
близкой к ктуш ~ Те.

Особый интерес представляет процесс ионизации при столкновении
электрона с высоковозбужденным атомом. Из общих соображений сле-
дует, что в этом случае справедливо классическое описание движения

не*

0,5
О

1,5

1,0

0,5
О

1,5

1,0

0,5

0
1,5

1,0
0,5

Н*е—Η *ε

I I I I I

J3 dsu.
άε

10'

10'

χк
0 2 4 В 8 10 12 /4 IS E/J 10' [ I I I I I

1 2 3 4 5 6 7 ε/J

Рпс. 7. Сечение ионизации атома водо-
рода в разных возбужденных состояниях

электронным ударом1 1 7.
Сплошная кривая — классическая теория,

штриховая — борновское приближение

Рис. 8. Распределение освободивших-
ся электронов по энергиям при
ионизации атома водорода электрон-
ным ударом для энергии электрона,
в 9 раз превышающей потенциал

ионизации атома 1 1 7 .
Сплошная кривая — классическая теория,
борновское приближение· 1 — η = 1,

2 — η = 3
электрона. Действительно, при обычной постановке задачи мы можем
считать, что если в результате столкновения электронов уменьшение
энергии налетающего электрона превысит потенциал ионизации атома,
то ионизация имеет место. Потенциал ионизации атома 1/2и2, расстояние
между соседними уровнями электрона ί/η3, так что при η 3> 1 дискрет-,
ность энергии начального состояния электрона несущественна для рас-
сматриваемого процесса. Тем самым классическое описание процесса
ионизации сильновозбужденного атома электроном корректно.

Классический подход к исследованию ионизации атома электронным
ударом был основным подходом на первой стадии исследования этой
проблемы. Интерес к классической теории ионизации атома электронным
ударом ослаб, после того как Бете 1 4 получил квантовомеханическую фор-
мулу для сечения ионизации атома электронным ударом в борновском
приближении. Эта формула в пределе больших энергий Ε налетающего
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электрона давала зависимость 1η Ε/Ε для сечения ионизации, тогда как
любой классический подход в том числе и последующие классические
расчеты сечения этого процесса методом Монте-Карло (например, 9 8 ),
давали зависимость НЕ для больших энергий электрона. Это противоре-
чие было устранено в работах 1 1 6- 1 1 8, где было показано, что расхождение
между борновским и классическим приближениями пропадает по мере
роста возбуждения валентного электрона. Согласно анализу, проведен-
ному в указанных работах, в пределе η —*- оо борновское приближение,
а также классический подход, пренебрегающий взаимодействием элек-
тронов с атомными остатками в момент рассеяния электронов, дают близ-
кие результаты. На рис. 7, 8 в качестве демонстрации этого утверждения
проведено сравнение сече-
ний ионизации атома водо-
рода электронным ударом,
рассчитанных в классиче-
ском и борновском при-
ближениях, а также спек-
тров освободившихся при
этом электронов 1 1 7.

Среди процессов стол-
кновения иона с высоко-
возбужденным атомом наи-
больший интерес представ-
ляет процесс перезарядки
иона на атоме. Сечение
этого процесса сравнимо
с размером высоковозбуж-
денного атома. На рис. 9
представлен разрез по-
верхности потенциала, в котором находится электрон в случае медленного
сближения иона и возбужденного атома. При некотором расстоянии Ro

между ядрами потенциальный барьер, разделяющий области действия
ионов, пропадает, так что возможен переход электрона от одного иона
к другому по классически доступному пути. Тем самым при медлен-
ных столкновениях сечение резонансной перезарядки равно 1 1 9, 1 2 0:

(29)

ядро

Рис. 9 Разрез потенциала, в котором на\одится
электрон при перезарядке иона на высоковоэбуж-

денном атоме

Множитель 1/2 учитывает, что при медленных столкновениях электрон
успевает совершить много переходов между ямами, так что вероятность
оказаться ему во второй яме равна 1/2.

Расстояние Ro, при котором пропадает барьер между ямами, порядка
размера высоковозбужденного атома Ro ~ п2. Эта величина зависит от
квантовых чисел электрона. Для заданного главного квантового числа η
наибольшее значение Ro соответствует тому состоянию, у которого элек-
тронная орбита наиболее вытянута вдоль соединяющей ядра оси (щ — О,
n-q = 2п). Для этого состояния Ro и электронная энергия ε равны

Т 2 „ 2 О
Ro = ε = — • ( 3 0 )

Этот результат подтверждается теорией возмущений 1 2 2 (см. также
123-125) ДрИ э т о м существенно, что Ro зависит не только от п, но и от дру-
гих квантовых чисел. Однако, если считать, что основная зависимость
связана с главным квантовым числом, что согласно формуле (30) хорошо
выполняется, то мы можем получить универсальную формулу для сечения
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перезарядки. Это отвечает предположению, что если в процессе столкнове-
ния иона с возбужденным атомом положение электрона меняется сильно,
а его энергия слабо (он слабо обменивается энергией с ядрами при рассея-
нии на них), то мы по-прежнему при нахождении сечения резонансной
перезарядки в качестве параметра, характеризующего состояние электро-
на, можем использовать только потенциал ионизации / . Поскольку сече-
ние резонансной перезарядки связано с переходом классического элек-
трона, то из соображений размерности (мы располагаем параметрами

е2, т, J, v —• скорость столкнове-
ния) сечение резонансной переза-
рядки можно представить в виде

а =
V

(31)

60,0

Рис. 10. Сечение потери электрона высоко-
возбужденным атомом водорода с 44 ^ η ^
^ 5 0 при столкновении с протоном в зави-

симости от энергии столкновения.
φ — эксперимент S2, теория для га = 47: резо-
нансная перезарядка: 1 — формулы (29), (30),
2 — формулы (31), (32); ионизация: 3 — борнов-
ское приближение »3, 4 — классический рас-

чет — 9S.

где / (х) — универсальная функция
для рассматриваемого процесса,
причем / (0) = 1.

При больших скоростях стол-
кновения сечение перезарядки
обратно пропорционально скоро-
сти столкновения. Действительно,
вероятность перехода для произ-
вольного прицельного параметра
столкновения в этом случае мала
и пропорциональна времени в те-
чение которого возможен переход
электрона из поля одного остатка
в поле другого, т. е. обратно

пропорциональна скорости столкновения. Вычисленное в ш > 1 2 7 сечение
перезарядки в рассматриваемой области скоростей дает для универсаль-
ной функции в формуле (31)

f(x) = °-£, х > 1 . (32)

На рис. 10 проводится сравнение формул (30), (32) для сечения резо-
нансной перезарядки высоковозбужденного атома с экспериментом32,
где было измерено сечение потери электрона высоковозбужденным атомом
при столкновении с ионом. При малых скоростях столкновения это сече-
ние совпадает с сечением перезарядки, при больших — с сечением иони-
зации высоковозбужденного атома.

Оценим роль подбарьерных переходов при резонансной перезарядке
иона на высоковозбужденном атоме. Общая схема учета подбарьерных
переходов представлена в работах 128> 1 2 9, нашей целью является учет
добавки от подбарьерных переходов при малых скоростях столкновения.
Для этого оценим экспоненциальную зависимость для потенциала обмен-
ного взаимодействия иона с атомом Δ (R), который определяется зависи-
мостью 127> 1 3 0 Δ (R) ~ ψ2 (R/r), где ψ (г) — волновая функция электрона
на расстоянии г от ядра. В соответствии с этой формулой экспоненциаль-
ная зависимость для потенциала обменного взаимодействия имеет вид

В/2

Δ (Л) ~ехр[ — 2 j V2{U — e)dzj. (33)

Здесь ζ — координата вдоль соединяющей ядра оси, U — потенциал
взаимодействия электрона с остатками, когда он находится на оси, ε —
энергия электрона, ζ0 — точка поворота, т. е. U (z0) = 0.
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Будем считать, что AR = R —· Ro <C RQ- В этом случае имеем

U „ * 1 , 1 | 1 _ ЗАД \ 2 2 i

что дает следующую экспоненциальную зависимость для потенциала обмен-
ного взаимодействия:

где А — предэкспоненциальный множитель и учтено, что Ro = n2n?/2.
Теперь вычислим добавку к сечению перезарядки при малых скоростях
за счет подбарьерных переходов, используя для сечения перезарядки
формулу 1 2 7

σΠβΡ = ^ , где J A ( / ? ) d i | p = P o = O,28, (35)

т. е. р 0 — потенциальный параметр столкновения, для которого выпол-
няется последнее соотношение, причем р0 > Ro. Вычисляя этот интеграл,
находим соотношение для р 0: .

где параметр v0 не зависит от скорости столкновения ν. Восстанавливая
из этого соотношения р0 и подставляя его в сечение перезарядки, найдем
с учетом того, что р0 — Ro <C Ro'·

где Δσ = nR0 (po-Ro) = - ^ l n ^ - . (36)

Отсюда получим
Δσ 16

здесь Δσ представляет собой ту часть сечения перезарядки, которая опре-
деляется подбарьерными переходами т. е. прицельными параметрами
столкновения ρ > Ra. Как видно, для сильновозбужденного атома η ^> 1
эта часть сечения относительно невелика, т. е. подбарьерные переходы
вносят малый вклад в сечение перезарядки высоковозбужденного атома
на ионе.

6. ИОНИЗАЦИЯ ВЫСОКОВОЗБУЖДЕННОГО АТОМА
ПРИ СТОЛКНОВЕНИИ С АТОМНЫМИ ЧАСТИЦАМИ

Рассматриваемый процесс протекает по схеме

4**+В->АЧВ + е (38)

и сопровождается переходом электрона в непрерывный спектр. Поскольку
электрон в атоме находится в сильновозбужденном состоянии, то анализ
этого процесса существенно упрощается по следующим причинам. Во-пер-
вых, размер области взаимодействия электрона с налетающей атомной
частицей много меньше размера возбужденного атома. Во-вторых, движе-
ние электрона в атоме можно описывать классическими законами, ибо
изменение энергии электрона при рассматриваемом переходе ~1/п2

(п — главное квантовое число) значительно превышает разность энергий
для соседних уровней, которая равна ί/η3. Тем самым дискретность уров-
ней энергии электрона несущественна для данного процесса.

Отмеченные особенности процесса позволяют разделить процесс
взаимодействия электрона со своим остатком и процесс столкновения

5 УФН, т, 131, вып. 4
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электрона с налетающей атомной частицей. Эти особенности процесса
дают возможность описывать его на основании той же модели, которую
мы использовали при исследовании процесса ионизации высоковозбуж-
денного атома электронным ударом. Именно, будем рассматривать про-
цесс (38) как результат рассеяния классического электрона на налетаю-
щей атомной частице. Если при таком столкновении электрону будет
передана энергия, превышающая энергию связи электрона, то ионизация
имеет место.

Опираясь на данную модель, получим выражение для сечения иони-
зации, которое используем для анализа конкретных случаев. Вероятность
ионизации в условиях рассматриваемой модели равна в единицу времени

Ν (\ ν — va | 1 da>, где N — плотность налетающих атомов, ν —

скорость электрона, va — относительная скорость ядер, da — сечение
рассеяния электрона на атоме, причем
интеграл по da отвечает таким углам
рассеяния, когда передача энергии от
атома электрону превышает энергию связи
электрона в атоме J, угловые скобки озна-
чают усреднение по скоростям электрона
в атоме. Разделив эту величину на поток
налетающих атомов Nva, получим выра-

жение для сечения ионизации 131-133

1 ( 3 9 )

В частности, в пределе va

мула дает 1 3 1 - 1 3 4

Рис. 11. Сечение ионизации вы-
соковозбужденного атома дейте-
рия (35 ίζ η ^ 50) при столкно-
вении с молекулой азота 1 3 5 , 1 3 6

(светлые кружки) в сравнении
с сечением упругого рассеяния
электрона на молекуле азота

(сплошная кривая 1 3 7 . 1 3 8 ) .

1/тг эта фор-

(40)

где ае — сечение упругого рассеяния элек-
трона на атоме.

На рис. 11 проведено сравнение левой
и правой частей формулы (40) 135> 1 3 6. Сече-
ние ионизации высоковозбужденного атома
дейтерия при столкновении с молекулой
азота 135> 1 3 в сравнивается с сечением упру-
гого рассеяния электрона на молеку-
ле 137> 1 3 8. Диапазон изменения скорости

столкновения достаточно широк, так что в этой области сечение упругого
рассеяния электрона на молекуле претерпевает изменения. Как видно
из рис. 11, в рассматриваемом примере имеет место не только близость
абсолютных сечений, составляющих левую и правую часть формулы (40),
но и проявляется тенденция к одинаковой зависимости сечения от скоро-
сти столкновения.

Сечение ионизации высоковозбужденных атомов при столкнове-
нии с нейтральной частицей становится большим, если имеется резонанс
в упругом рассеянии при малых энергиях столкновения электрона с этой
частицей. Это имеет место при соударении высоковозбужденных атомов
со сложными галогеносодержащими молекулами. В этом случае для кон-
станты скорости процесса имеем на основе формулы (39) 132> 133> ш :

= ι?βσ1 = ^ | ν (41)
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Здесь усреднение, как и ранее, проводится по скоростям слабосвязанного
электрона, и формула справедлива, если сечение рассеяния электрона
на молекуле мало по сравнению с поперечником высоковозбужденного
атома.

Экспериментальное исследование рассматриваемого процесса было
выполнено в работах 14°-142. В этих работах была измерена константа ско-
рости ионизации для состояний ксенона Хе (nf) с η = 25 -Η 41 в резуль-
тате столкновения при тепловых энергиях с целым рядом сложных моле-
кул, таких как SF6, CC14, GC13F, C7F14, CeF6, CH3J, CH3Br. Константа ско-
рости рассматриваемого процесса в некоторых случаях возрастает с ростом
главного квантового числа
η (СС14, CC13F, CH3J), в слу- ГлаВное квантовое число η
чае столкновения с молеку- § Ь0 35 30 25
лой SF6 константа скорости
рассматриваемого процесса
не зависит от главного кван-
тового числа и составляет 1 4 1

4·10~7 см3/с *), в случае стол-
кновения с молекулой C7F14

сечение процесса убывает с
ростом главного квантового
числа.

На рис. 12 проводится
сопоставление константы ско-
рости ионизации высоковоз-
бужденного атома ксенона
при столкновении с молеку-
лой СС14 и константы скоро-
сти диссоциативного прили-
пания электрона к этой моле-

20 40 60 80 Юг

Энергия электрона, мзВ
200

Рис. 12. Константа скорости ионизации Хе (п])
при столкновении с молекулой СС14 (светлые
кружки1 4 1) и константа диссоциативного прили-
пания электрона к молекуле СС14 (1 — 143, 2 — 1 4 4,

3 - * 1 4 5 )

куле 1 4 3 1 4 5 . Как видно, имеет-
ся некоторое соответствие
между этими характеристи-
ками. Сечение ионизации из-
меняется с ростом главного
квантового числа приблизительно по закону σ !~ η, что соответствует зави-
симости σ θ ~ ί/ν для сечения рассеяния электрона на молекуле от скорости
электрона ν. Отметим, что в рассматриваемых случаях большая величина
сечения ионизации связана с резонансным характером рассеяния элек-
трона на молекуле, которое сопровождается образованием ионизацион-
ного состояния молекулы. При этом в формулу (41) входит именно сечение
захвата электрона молекулой безотносительно к конечному каналу про-
цесса, которым для сложных молекул обычно является диссоциативное
прилипание.

Рассматриваемый механизм ионизации высоковозбужденного атома
при столкновении с нейтральной частицей связан с тем, что электрон заби-
рает энергию у этой частицы, достаточную для его освобождения. В случае
столкновения с молекулой эта энергия может быть взята с внутренних
степеней свободы молекулы, из энергии возбуждения ее вращательного
состояния. Тем самым сечение ионизации в данном случае в соответствии

*) Сечение столкновения равно σι = 1,3-ΙΟ"11 см2. Это соответствует условию
применимости импульсного приближения η ^> п0, где ге0 отвечает соотношению аг =
= (5/2) Jtnjj и составляет в данном случае п0 = 16. В случае столкновения с другими
молекулами сечение ионизации также оказывается порядка Ю"1 1 см2.

s*
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с формулой (39) равно 1 3 1- 1 3 3,

(Ι ν — v a | σ Β Ρ >
(42)

где σΒΡ — сечение тушения вращательного возбуждения молекулы элек-
тронным ударом, причем мы считаем, что потенциал ионизации рассматри-
ваемого высоковозбужденного состояния атома меньше изменения вра-
щательной энергии молекулы.

В рассматриваемом случае сечение ионизации высоковозбужденного
атома определяется характером взаимодействия медленного электрона
с молекулой. Для простоты далее мы рассмотрим область невысоких ско-
ростей столкновения^

.1 ναιι < * (43а)

и в то же время сильновозбужденных' состояний, для которых характер-
ное изменение] вращательной энергии AEsp велико по сравнению с потен-
циалом ионизации атома / :

"~ \ ^ Δ £ Β Ρ > / . (436)

Посколвпу изменение вращательной энергии АЕЦ} ~ В}, где В — враща-
тельная постоянная молекулы, / — вращательный момент и при темпера-
туре газа Τ наиболее вероятное значение вращательного момента равно

Т а б л и ц а IX

Сводка данных для сечения ионизации высоковозбужденных атомов
пря столкновении с вращательно возбужденными линейными молекулами

Тип
молекулы правило

отбора для
враща-

тельного
перехода

Тушение вращательного уровня
молекулы элентронным ударом

сечение вращательного
перехода в борновском

приближении

Сечение ионизации высоковозбужденного
атома при выполнении условий (43)

при заданном значении
вращательного момента

моленулы

усреднение по рас-
пределению молекул

по вращательным
состояниям и по-
ступательному

движению

Дипольная

X In

ЗЕ 2/+1
X

3,22£>8μ1/2

Квадру-
попьная

. I 25/

7(7-1)
15

Χ

;Х
ΓΙ/4

Ε
X -

(2/ + 1 ) / 2/

Здесь D—дипольный момент молекулы, Q — квадрупольный момент молеку-
лы, Ε — энергия налетающего электрона, /'—вращательный момент молекулы до
столкновения, В—вращательная энергия молекул, νΆ—относительная скорость
столкновения ядер, Τ — температура газа, в котором происходит процесс, μ —при-

веденная масса яде р.
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Υ TIB (Τ ̂ > В), то критерий (436) принимает вид *)

/ < Υвт. ( 4 4 )

С учетом условий (43) формула (42) для сечения ионизации высоко-
возбужденного атома при столкновении с молекулой имеет вид:

σ , = ( 4 5 )

г Д е σΒ Ρ — сечение тушения для вращательного возбуждения молекулы
электронным ударом. В табл. IX содержится сводка формул 1 3 1 ы з

б

1 3 1 ~ ы з

для
сечения ионизации высоковозбужденного
атома при соударении с вращательно воз-
бужденной молекулой. Их основу состав-
ляют борновские выражения для сечения
изменения вращательного состояния мо-
лекулы при столкновении электрона с ди- ч

польной 1 5 3 ' 1 5 4 и квадрупольной 1 5 5 моле- ξ
кулой, которые справедливы в пределе *?
малых скоростей столкновения электронов. "-;
Эти формулы отвечают выполнению уело- tf
вий (43), усреднение по вращательным
состояниям молекулы проведено в пред-
положении ] 3> 1 **)•

В случае столкновения с дипольной
молекулой согласно табл. IX зависимость
сечения ионизации высоковозбужденного
атома от характеристик дипольной молеку-
лы выражается через параметр ϋ2μί/2/Β1/2,
где D — дипольный момент молекулы, Р и с 1 3 сечение ионизации вы-
μ — приведенная масса ядер, В — враща- соковозбужденного акта при
тельная постоянная молекулы * * * ) .

Д л я демонстрации этой связи на

10 г

1 -

10" г-

-

-

1

π

Ψ
f

о
β

д

п

/

/

-А*Ч
-А"+

-A"t
-А""+

π

Н20
ΝΗ,
so2
г* и л и

1Q- 10
α е.

столкновении с диполънои моле
кулои (эксперимент — 1 о 6) в зави-

рис. 13 приводится заимствованное из симости от параметра/>2 V μ148

п я б п т м 1 4 8 ТТПРЛГТЯПТГРИСТЙ ГРТТРНПЙ тгпнтачя Прямая отвечает линейной -ависимо-раошы представление СеченИИ ИОНИЗа- с т и сечения от указанного параметра
ции ряда высоковозбужденных атомов
при соударении с дипольными молекулами от параметра D2 \' μ,
отложенного по оси абсцисс. Использованы экспериментальные дан-
ные 1 5 6 . Другие измерения сечений данного процесса выполнены
в работах 1 Б 7~ 1С8 1 8 1 . На рис. 14, 15 приводятся измеренные в работе 1 6 0

*) Поскольку вращательная постоянная молекулы в атомных единицах порядка
l/μ, где μ — масса ядер, а Т ~ μ!-|, то критерий (44) в атомных единицах может быть
представлен в виде

**) Для оценки области применимости формул представим критерии примени-
мости для молекулы азота (В - 2 см~2) и Τ = 300 К В этом случае условие (43а)
имеет вид η < 4-103, а условие (436) с ;„ = γ~Τ/Β (" « 10) дает η > 40

***) Используемые формулы для сечении неупругого столкновения электрона
с молекулой относятся к линейных молекулам (см табл 9) В работе Латимера 3 5 1

проведены расчеты сечений ионизации высоковозбужденных атомов при соударении
с симметричными и линейными молекулами NH,, H 2S, SO2, HC1 с использованием дтш
симметричных молекул сечений неупругого столкновения электронов с ними, которые
получены в работе 1 5 4 Отметим, что в случае линейной и симметричной молекулы нет
принципиальной рачницы для сечения рассматриваемого процесса.
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константы скорости ионизации высоковозбужденных атомов с молекулами
воды и аммиака соответственно. Эти константы скорости сравниваются

й й й й

Рис. 14. Константа скорости ионизации
высоковозбужденного атома Хе (nf)
при столкновении с молекулой воды.
1 — эксперимент Ιβ0, 2 — импульсное при-
ближение " 2 , сплошная кривая — асимптоти-

ческий предел при η ->• оо — формула (46).

Рис. 15. Константа скорости ионизации
высоковозбужденного атома Хе (nf) при

столкновении с молекулой аммиака.
1 — эксперимент 1в0, 2 — варианты импульсного
приближения 152, сплошная .кривая — асимптоти-

ческий предел при η -* оо (формула (46)).

с результатами расчета в импульсном приближении 14°, а также с асимпто-
тическим выражением для константы скорости ионизации, которое спра-
ведливо при выполнении условия (436) и в соответствии с выражениями
табл. IX имеет вид:

Отметим, что граница нарушения условия (436) АЕзр = J для вращатель-
ного момента молекулы / = Υ TIB соответствует η = 32 для молекулы
воды и η = 35 для молекулы аммиака.

7. ПРОЦЕССЫ ТУШЕНИЯ РИДБЕРГОВСКИХ СОСТОЯНИЙ АТОМОВ
ПРИ СОУДАРЕНИЯХ С АТОМАМИ И МОЛЕКУЛАМИ

Процессы разрушения рассматриваемых ридберговских состояний
атомов в результате соударения с атомами и молекулами можно условно
разделить на два типа. К первому относятся переходы в состояния с дру-
гими квантовыми числами:

А** (п) + В -»- А** (»') + В. · (47)

При таких столкновениях потенциал ионизации электрона изменяется,
так что они играют роль в таких процессах, как ступенчатая ионизация
атомов в высоковозбужденных состояниях при столкновениях с атомами
и молекулами, а также при тройной рекомбинации электрона и молекуляр-
ного иона, когда третьим телом является атом или молекула.

Другой тип исследуемых процессов отвечает изменению орбитального
момента высоковозбужденных атомов

А** (п, I) + В ->• А** (п, Г) + В. (48)
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Экспериментальное исследование такого типа процессов осуществляется
по простой схеме. Высоковозбужденные атомы в состоянии с заданными
квантовыми числами создаются обычным способом — последняя ступень
возбуждения обеспечивается перестраиваемым лазером, с помощью кото-
рого происходит селективное заселение заданных высоковозбужденных
состояний. Далее измеряется затухание во времени сигнала флюоресцен-
ции, которая обусловлена высвечиванием рассматриваемых высоковоз-
бужденных состояний. По зависимости этой характеристики от давления
буферного газа устанавливается сечение тушения рассматриваемого рид-
берговского состояния в результате столкновения с атомами или молеку-
лами буферного газа.

В табл. X представлена сводка результатов по экспериментальному
исследованию тушения высоковозбужденных состояний атомов при малых
столкновениях. Тушение этих состояний связано с переходами с малым

Т а б л и ц а X

Экспериментальное исследование процессов тушения ридберговских
состояний при столкновениях

Атом, возбужденное
состояние

Na (n*D)
Na (re 2 5 )
Не (п3Р)
Не ( г а ^ , ге35)
Rb (re 2P)
Rb (re 3 5)
R b (re 2 5 )
Rb (re2 D)
Rb (η 2 F)
Cs (re 2 5 )
Cs (n*D)
Cs (re 25, пЩ
Xe (re/)

Область значений
главного кванто-

вого числа

8—15
6-11
8-17
2—11

12—22
12-18
12—18

9—15
9—21
9—14
8—14
9—15

22—39

Партнер по столкновению

Не, Ne, Ar
Не, Ar, Xe

4Не, »Не
Не, Ne, Ar

Не, Ne, Ar, Rb
Rb
He
He

He, Ar, Xe, Rb
Cs
Cs
Cs
NH 3

Литература

169-171

172, 173
52

174

175

176

177

177

178

179

179

180

164

изменением энергии и тем самым обычно отвечает процессу (48). Отметим,
что поскольку исследование флюоресценции высоковозбужденных атомов
резко усложняется с ростом главного квантового числа состояния (см.
гл. 4), то и проведенные измерения относятся к не очень большим зна-
чениям п.

Теоретическое исследование процесса (47) начинается с работы Питаев-
ского 1 8 3, в которой рассматривалась тройная рекомбинация электрона
и иона на атомах. По ходу этого процесса при низких электронных темпе-
ратурах первоначально образуется атом на высоковозбужденных уров-
нях, а затем в результате столкновений с атомами буферного газа проис-
ходит миграция по уровням возбужденного атома. В работе Питаев-
ского 1 8 3 был найден коэффициент диффузии по возбужденным состояниям,
который определяет коэффициент рекомбинации электрона и иона. Для
нахождения указанной величины была введена модель для переходов
между высоковозбужденнымн состояниями, основу которой составляет
упругое рассеяние слабосвязанного электрона на атоме. В результате
скорость миграции по уровням выражается через сечение упругого рас-
сеяния свободного электрона на атоме и плотность состояний слабосвя-
занного электрона.

При оценке сечения неупругого рассеяния высоковозбужденного
атома на атоме в рамках рассматриваемой модели заметим, что характер-
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ное изменение энергии электрона при упругом рассеянии на атоме АЕ ~
~ veva, где скорость электрона ve~ iln. Поскольку,эта энергия значитель-
но превышает разность энергий между соседними уровнями 1/ге3, но мень-
ше энергии связи электрона в атоме i/n2, то имеем

4r«ya^· (49)

Сечение неупругого столкновения атомов в рассматриваемом случае мы
можем определять по формуле (39), используя в ней соответствующие для
неупругого перехода изменения электронной энергии. При условии (49)
формула (39) дает

°"неупр ~ — σ6, (50)

где σβ — сечение упругого рассеяния электрона на атоме. Как видно,
максимальное сечение неупругого столкновения оказывается порядка
пае, т. е. растет с ростом возбуждения атома.

Отметим, что для рассматриваемых переходов параметр Месси равен

ибо изменение энергии при неупругом переходе АЕ ~ (l/n) va, а расстоя-
ние, на котором меняются параметры взаимодействия частиц, а~ п2.
Согласно теории атомных столкновений 1 8 2 вероятность перехода между
двумя состояниями, которому соответствует большой параметр Месси
ζ ^> 1, адиабатически маловероятна (~ е~£). Указанное противоречие для
использованной модели столкновения с участием высоковозбужденного
атома устраняется после учета большого числа уровней в системе. В про-
цессе каждого столкновения в переходе участвует много состояний, и рас-
сматриваемый переход является результатом совокупности переходов
между большим числом близких уровней, для которых параметр Месси
невелик. Все эти переходы совершаются в процессе одного столкновения.

Введенная Питаевским модель свободных электронов для неупругого
столкновения высоковозбужденного атома с атомом была далее развита
Бейтсом и Кхарой 1 8 4 при использовании той же задачи — тройной реком-
бинации электронов и ионов на атомах. В этой работе была показана важ-
ная роль дискретности возбужденных уровней атома, которая проявляется
даже при малых численных значениях параметра, отвечающего отношению
разности энергий для соседних уровней к характерному изменению энер-
гии при переходах. Дальнейшее развитие представлений, сформулиро-
ванных в этих работах, привело Фланери 1 8 6, 1 8 6 к созданию полуклассиче-
ской теории переходов между высоковозбужденными состояниями атомов
при столкновениях. На основе этого далее в работах Мацузавы 1 8 7 - 1 9 5

было сформулировано и развито импульсное приближение *).
Многочисленные теоретические исследования процесса (48) для пере-

хода в состояния с близкой энергией 1 9 7- 2 0 4 были основаны на коротко-
действующем характере взаимодействия слабосвязанного электрона с нале-
тающим атомом. Используя эти работы * * ) , выясним особенности сечения
процесса (48). Оператор короткодействующего взаимодействия слабосвя-

*) В случае процесса ионизации высоковозбужденного атома импульсное и клас-
сическое приближение для электрона требуют выполнения одинаковых критериев 1 9 6 .

**) Хотя поляризованное взаимодействие слабосвязанного электрона с налетаю-
щим атомом влияет на величину сечения тушения ридберговского состояния, учет
только короткодействующей части потенциала взаимодействия между ними позволя-
ет разобраться в принципиальной стороне вопроса.
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занного электрона с налетающим атомом равен (в атомных единицах)

V = 2π£δ (г - R),

где L — длина рассеяния электрона на атоме, г — координата электрона,
R — координата ядра атома. При выполнении условий теории возмуще-
ний вероятность перехода между состояниями ι и к с близкой энергией
за счет рассматриваемого взаимодействия равна

+ оо
О (» 9

( 5 2 )

где R — точка на траектории движения налетающего атома.
Формула (52) может быть использована для оценки величины сечения

процесса (48) и его зависимости от главного квантового числа. Поскольку
плотность слабосвязанного электрона в классически доступной области
движения | ψ |2 ~ 1/α3~ 1/и6, где а~ п2 — размер высоковозбужденного

атома и \ d £ ~ αΙνΆ~ n2/va, то wt^k ~ L2/v2

ans(va — относительная ско-

рость ядер). Это дает для сечения рассматриваемого процесса:

ь %-г , — < V . (53)

Справа написан критерий применимости результата wt^h -С 1. Зависи-
мость (53) была получена в ряде из указанных работ 1 9 5- 2 0 2 для конкрет-
ных переходов при больших п.

Проанализируем полученный результат. Сечение тушения выделен-
ного ридберговского состояния резко убывает с ростом главного кванто-
вого числа, в области, где сечение тушения много меньше поперечника
атома. В области малых значений главного квантового числа, для которых
выполняется условие, обратное к (53), сечение тушения ридберговских
состояний растет с ростом главного квантового числа. При этом основной
вклад в сечение тушения вносит периферическая часть атома, и сечение
тушения сравнимо с поперечником возбужденного атома. Максимум сече-
ния достигается при значениях главного квантового числа птях ·~ (L/va)1^
и составляет

° ~ . (54)

Для тепловых скоростей столкновения это соответствует n m a x ~ 10
и а т а х ~ Ю~13 см2.

На рис. 16, 17 проводится сравнение теории и эксперимента для сече-
ний тушения состояний Na (η 2Ρ) атомами инертных газов. Как видно,
масштаб величин для проделанных оценок выдерживается.

Проведенное выше рассмотрение относится к переходам между состоя-
ниями с не очень малыми значениями орбитального момента. Оценим
величину параметра Месси для исследуемых переходов. Входящая в это
выражение разность энергий для перехода nl -»- пГ равна АЕ ~ (δ;—бг')л.~3,
где б, — квантовый дефект (см. табл. I, II). Параметр Месси равен

ην3

где квантовый дефект берется для состояния с меньшим I. Для I > 1
в силу малости квантового дефекта параметр Месси оказывается малым,
и соответствующие переходы происходят свободно. Другая ситуация
имеет место в случае перехода с участием высоковозбужденных состояний
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с орбитальным моментом I = ОД. В этих случаях параметр Месси ζ > 1
при не очень больших значениях п. Тогда вероятность перехода при сто^к-

4 8 12 /ff 20 4 8 fZ IB £0"4 8 12 16 20

Рис. 16. Сечения тушения высоковозбужденного атома Na {п?Ю) при столкновении
с атомами инертного газа.

— эксперимент »·», '">, 2 — теория " 8 для перехода в состояние Na (η2ί%

новении определяется конкретным видом потенциальных кривых элек-
тронной энергии для ближайших состояний, а переходы происходят

в окрестности областей сближения
этих кривых. Соответственно сече-
ние перехода при этом значительно
меньше поперечника возбужденного
атома.

Отметим, что формулы (50), а
также (53), (54) отражают два разных
предельных случая для тушения вы-
соковозбужденных состояний атома
при короткодействующем характере
взаимодействия с налетающей атом-
ной частицей. В первом случае вы-
полняется условие (49), согласно ко-
торому неопределенность в энергии
за время столкновения l/τ много
меньше энергии перехода АЕ. При
этом сам переход представляет собой
совокупность многих переходов в
окрестности точек пересечения и
псевдопересечения уровней. Во вто-
ром случае переход осуществляется
между рассматриваемыми близкими
по энергии состояниями. Относи-
тельный сбой фазы для волновых
функций этих состояний за время
соударения мал, что и позволяет

заменить единицей выражение вида exp (iAEt) в формулах для вероят-
ностей переходов между этими состояниями.

10

Рис. 17. Сечение тушения высоковоз-
бужденного атома Na (re2 D) при столк-

новении с атомами инертных газов.
1 — эксперимент " 9 , т , теория: г — " · ,

3 — 19°, 4 — формула (53).
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Особенно эффективное тушение высоковозбужденных состояний атома
происходит при столкновениях с молекулами. Этот вопрос исследовался
как теоретически193' 205, так и экспериментально206. Рассматриваемый
процесс протекает по схеме

A** (nl) + ВС (а) -• A** (nV) + ВС (а')· (56)

Используя полученные выражения, определим сечение процесса (56)
для столкновения с дипольной молекулой в случае малой скорости столк-
новения va <C 1/ге· Согласно формуле (39) имеем для сечения процесса (56):

_ <ГО у д р >
°туш , (О I)

где а у п р — сечение упругого рассеяния электрона на молекуле, которое
определим на основании теории возмущений 2 0 7

где D — дипольный момент молекулы. Подставляя эту формулу в выраже-
ние (57), получим

"ТУШ ~ъ 3 "

Формула (58) справедлива при выполнении условия (43а). Величина сече-
ния (58) значительно больше подсчитанного по формулам (45), (46), в кото-
рых использовалось селение неупругого перехода между вращательными
уровнями. Отношение этих сечений совпадает с отношением левой и правой
части в критерии (43а).

Рассмотренные выше процессы тушения высоковозбужденных состоя-
ний отвечают изменению заселенности заданных уровней. На этом основа-
но и экспериментальное исследование этих процессов. Другие процессы
столкновения высоковозбужденных атомов с нейтральными атомными
частицами отвечают изменению фазовых характеристик состояний при
сохранении их заселенности. Экспериментальное исследование такого
типа процессов релаксации высоковозбужденных состояний сводится
к измерению сечений уширения спектральных линий 2 0 8- 2 1 2

) сечений депо-
ляризации состояния однофотонного и двухфотонного переходов 2 1 3. Эти
сечения гораздо больше сечений тушения возбужденных состояний и опре-
деляются интерференционными эффектами при столкновениях. Поскольку
основу этих процессов составляет не характер взаимодействия частиц,
а характер самих интерференционных явлений при конкретных условиях,
то эти процессы здесь не рассматриваются.

8. ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Высоковозбужденные состояния атомов — простейшие квантовые
системы, которые представляют собой связанные состояния электрона
и атомного остатка, взаимодействующих по кулоновскому закону. Поэтому
теоретическое исследование таких систем ведется с основания квантовой
механики, что позволило создать представления о ряде свойств этих систем
и процессах, протекающих при их участии. Созданная в последние годы
экспериментальная техника, позволяющая селективно получать и иссле-
довать высоковозбужденные атомы в заданных состояниях, дала прин-
ципиально новую информацию о высоковозбужденных атомах. Это не
только расширило круг научных исследований, но и открыло неожидан-
ные прикладные направления с использованием высоковозбужденных
атомов. Не все возможности в этом плане использованы, и нет сомнения,



612 Б. М. СМИРНОВ

что дальнейшие исследования высоковозбужденных атомов позволят
создать тонкие и точные приборы с принципиально новыми характери-
стиками.

Автор благодарен С. Е. Куприянову и Л. П. Преснякову за ценные
замечания.
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