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Wprowadzenie

Zakres zainteresowan fizyki atomowej nie ogranicza si¢ tylko do badania zjawisk
zwiazanych z atomami, ale obejmuje takze fizyke jonéw, elektrondw, fotonéw i ich
wzajemne oddzialtywanie. Do poznania struktury elektronowej atoméw potrzebna jest
zarobwno wiedza teoretyczna jak 1 precyzyjne pomiary prowadzone z wysoka rozdziel-
czoScig energetyczng. Zrozumienie dynamiki wielocialowych systeméw atomowych
jest istotne ze wzgledu na ich znaczenie dla naszego codziennego Swiata, funkcjonuja-
cego na podstawie reakcji fizycznych i chemicznych. Przyktadem problemu dynamiki
uktadéw wielocialowych moze by¢ usunigcie elektronu z atomu, gdzie w procesie bio-
ra udzial co najmniej trzy czastki, tj. jeden lub wigcej elektronéw tarczy, rdzen tarczy
1 pocisk. Podstawowymi procesami sa tu wychwyt elektronéw i jonizacja. Wychwyt
elektronu, nazywany rowniez procesem wymiany tadunku oznacza, ze pocisk (jon)
przechwytuje do swoich stanow zwigzanych elektron atomu tarczy. W przypadku jo-
nizacji oddziatywanie pocisk-tarcza (jon-atom) powoduje usunig¢cie elektronu z tarczy
do kontinuum. Ograniczajac si¢ do proceséw jednoelektronowych zachodzacych pod-
czas zderzen jon-atom, usunig¢cie elektronu atomu tarczy mozna sprowadzi¢ do dwéch

zdarzen:
AT 4 B(ng, ly, mg) — AWV (n I,m)+ BT - wychwyt elektronu,
AT + B(ng, lg, mg) — AT + BT + e~ — jonizacja,

gdzie (ng;lo;mp) i (n,l,m) sa zbiorem liczb kwantowych zwanych: gtéwna (opisu-
jaca energi¢ elektronu - numer orbity), poboczna (oznaczajaca wartoS¢ bezwzgledna
orbitalnego momentu pgdu) i magnetyczng (opisujaca rzut orbitalnego momentu pg-
du na wybrang oS) przed i po kolizji. Wzglgdne znaczenie tych proceséw zalezy nie
tylko od wiasciwosci pocisku i tarczy, ale réwniez w duzym stopniu od energii zderze-
nia. Predkos¢ pocisku v, jest czesto poréwnywana do predkosci orbitalnej v, elektro-
now tarczy. Stosunek predkosci pocisku do orbitalnej predkosci elektronu determinuje
prawdopodobienstwo zajscia danego procesu (v,/v. > 1 - jonizacja, v,/v. = 1 - wy-
chwyt elektronu).

Procesy jonizacji i wychwytu elektronéw w zderzeniach jon-atom odgrywaja zna-
czaca rolg w Srodowisku sktadajacym sig¢ z neutralnych i wysoko natadowanych cza-
stek. Wiedza uzyskana z podstawowych badan zaréwno teoretycznych i eksperymen-
talnych moze by¢ wykorzystana do analizy i zrozumienia takich Srodowisk. Przy-
ktadem Srodowiska, w ktérych procesy wychwytu elektronéw odgrywaja kluczowa
rolg, jest wysokotemperaturowa plazma, w ktérej wystgpuje synteza termojadrowa.
Srodowisko takie moze byé wywotane przez cztowieka w celu osiagniecia kontro-
lowanej syntezy termojadrowej jako Zrdédia energii (Tokamak). Wysokie temperatury
(108 — 10° K) stosowane do uzyskania syntezy deuteru (2H) i trytu (3H) implikuja
obecno$¢ w plazmie domieszek wysoce natadowanych jonéw. Poniewaz emisja foto-
nu po wychwycie elektronéw daje informacje na temat sktadnikéw obecnych w pla-
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zmie, znajomoS$¢ procesu moze by¢ wykorzystywana jako narzedzie diagnostyczne,
pozwalajace na uzyskanie informacji o ggstosci, zanieczyszczeniu i temperaturze pla-
zmy [1, 2, 3]. Innym przejawem efektéw proceséw wychwytu elektronu i jonizacji sa
uszkodzenia radiacyjne w ludzkiej tkance. Wewnatrz $ciezki pierwotnego promienio-
wania tworzone sa czastki wtorne (elektrony, jony). Oddziatywanie czastek wtornych
ze strukturami biologicznymi, takimi jak DNA, moze by¢ przyczyna znacznych uszko-
dzen biologicznych, co ma znaczenie w radioterapii nowotworowej [4, 5].

Gtéwnym efektem jonizacji jest populacja stanéw dziurowych, ktére najczescie]
deekscytuja do stanu podstawowego przez przejsScia radiacyjne (lub bezradiacyjne).
Uzyskane w eksperymencie widma promieniowania rentgenowskiego moga by¢ po-
strzegane jako ,,odciski palcéw” procesu, ktory towarzyszy oddziatywaniu jon-atom.
Otrzymane informacje wykorzystane moga by¢ do badania wiasnosci proceséw hamo-
wania jondw w osrodku hamujacym.

Relaksacja wzbudzonych atomoéw tarczy jest ztozonym zjawiskiem, ktore dzieli
si¢ na sekwencj¢ zdarzen, ostro rozdzielonych w czasie w skali od femto- do nano-
sekund [6]. Zderzenia jon-atom prowadza do proceséw wymiany fadunku pomiedzy
pociskiem i atomami tarczy. Oddzialywanie z wysokim parametrem zderzenia pro-
wadzi do jonizacji zewngtrznych powlok atomowych, podczas gdy zderzenia okoto-
centralne sa odpowiedzialne za produkcje dziur w wewngtrznych powtokach atoméw
tarczy. PrzejScia radiacyjne, ktére wystepuja w skali kilku femtosekund po produk-
cji dziury w powtoce K, stanowia podstawe do uzyskania widm serii K zaréwno po-
ruszajacych si¢ jonéw jak i atoméw tarczy. Promieniowanie rentgenowskie pocisku
i tarczy zalezy w duzym stopniu od ewolucji predkosci pocisku i jego stanu tadun-
kowego w funkcji gtgbokosci penetracji w tarczy. Dlatego pomiary promieniowania
rentgenowskiego z wysoka rozdzielczoScia energetyczna daja bezposredni dostep do
badania stanu tadunkowego jonéw oddziatujacych wewnatrz osrodka hamujacego oraz
stopnia jonizacji $ciezki jonu [7, 8].

W jednej z ostatnich prac Lankin i wspétpracownicy [9, 10, 11] zaproponowali
model, w ktérym struktury nanoplazmowe powstaja juz na poczatku drogi hamowa-
nia jonu. Dlatego istotne znaczenie ma spojrzenie do wnetrza” Sciezki jonu w chwi-
li tuz po oddzialywaniu jonéw z atomami tarczy, gdyz po wstgpnej jonizacji tarczy
dochodzi do proceséw relaksacji wzbudzonych atoméw. Efekt plazmowy powstajacy
wskutek jonizacji powlok zewnetrznych moze by¢ dodatkowo wzmacniany z powo-
du zderzenia ze swobodnymi elektronami, w wyniku ktérych poczatkowo wzbudzony
atom moze by¢ zjonizowany przed zapetnieniem dziury K. Oznacza to, ze poczatko-
we wzbudzenie atomu moze faktycznie doprowadzi¢ do powstania atoméw o réznych
stanach tadunkowych z dziura K, a tym samym moze prowadzi¢ do emisji linii wid-
mowych atoméw tarczy o réznym stopniu jonizacji. Typowy czas zycia dziury K dla
atoméw krzemu mieéci sie¢ w zakresie 1.5-30 fs dla stanéw KLY (gdzie N oznacza
liczbg dziur w powloce L, N=0,1,2...8). Dlatego promieniowanie serii K emitowane
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z obszaru oddzialywania odzwierciedla wczesny etap tuz po wzbudzeniu uktadu spo-
wodowanego oddzialywaniem jon-atom.

Dzigki obserwacjom przej$¢ promieniowania rentgenowskiego z wysoko zjoni-
zowanego stanu KLY mozliwy staje sie dostep do oceny wptywu proceséw ato-
mowych zachodzacych w czasie pomigdzy zderzeniem a emisja promieniowania
rentgenowskiego (procesy Augera, Coster-Kroniga) na strukture widm serii K. Jed-
nakze w przypadku wysoko zjonizowanych atoméw znajdujacych si¢ we wzbo-
gaconych w elektrony Srodowiskach chemicznych (np. SiO,) ocena ta moze by¢
utrudniona ze wzgledu na bardzo wysoka intensywnoS$¢ proceséw deekscytacii,
tzw. deekscytacji kaskadowych [12].

Pierwsza czgS¢ pracy przedstawia szczegdtowa analiz¢ widm rentgenowskich Ko
atomu tarczy (Si) indukowanych przez hamujace w tarczy aerozelowej SiO5 jony wap-
nia o poczatkowej energii 11.4 MeV/u. Gtéwnym problemem postawionym w tej pra-
cy jest rola jonizacji atomow tarczy we wczesnych fazach hamowania szybkich jonéw
w materii. W celu okreSlenia pierwotnego rozktadu stopnia jonizacji w réznych fazach
procesu hamowania jonu zbadano charakterystyczne widma rentgenowskie zjonizowa-
nych atoméw tarczy wzdtuz drogi hamowania jonéw. Widma rejestrowano za pomoca
metody spektroskopowej cechujacej si¢ duza rozdzielczoscia widmowa i przestrzenna.
Material o matej gestosci uzyty w doSwiadczeniu miat decydujace znaczenie dla ba-
dan promieniowania rentgenowskiego krzemu, rejestrowanego bezposrednio z obszaru
oddziatywania.

Analiza widm rentgenowskich emitowanych przez osrodek hamujacy wykazata
wysoki poziom jonizacji powloki L, zwlaszcza w najpdZniejszym badanym okresie
procesu hamowania. Wykazano rowniez, ze liczba populacji stanéw wysoko zjoni-
zowanych produkowana w zderzeniach jon-atom moze ulec znacznemu zmniejszeniu
w czasie miedzy zderzeniem a emisja promieniowania rentgenowskiego ze wzgledu na
wystgpowanie bardzo intensywnych proceséw przegrupowania zachodzacych w krze-
mie osadzonym w otoczeniu chemicznym (SiO,). Co wigcej, poréwnanie eksperymen-
talnych wartosci przesunie¢ energetycznych linii satelitarnych K« L” z obliczeniami
wielokonfiguracyjnej metody Diraca-Focka pozwala stwierdzi¢, ze konfiguracja wa-
lencyjna atomu krzemu wzbogacona jest w elektrony, ktére przenoszone sa z atomow
tlenu do wysoko zjonizowanych atoméw krzemu.

Druga cz¢$¢ pracy przedstawia zestaw danych z eksperymentu wykonanego przy
uzyciu spektrometru magnetycznego o wysokiej rozdzielczosci, dzigki czemu uzyska-
no przekroje czynne na wychwyt elektronu z atomu tarczy o réznej liczbie atomowe;j
do pocisku He* " rozpedzonego do energii 150 MeV/u i na jonizacje pocisku He™
w wyniku dalszej penetracji tarczy.
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Zderzenia jonéw z atomami prowadza do szeregu zjawisk zwiazanych z wymiang
tadunku. Wiedza o tych zjawiskach jest wazna z punktu widzenia fizyki plazmy, fizyki
akceleratorow i astrofizyki. Jon przechodzacy przez ciato state oddziatuje z napotka-
nymi przez siebie atomami wchodzacymi w sktad siatki krystalicznej. Oddzialywanie
jonu z atomami zachodzi na catej drodze, wskutek czego dochodzi do wielokrotnego
oddziatywania migdzy pociskiem i atomami tarczy. W wyniku wielokrotnych proce-
sow atomowych sktad fadunkowy wiazki jonéw zmienia si¢. W rezultacie pocisk gubi
1 chwyta elektrony napotkane podczas penetracji tarczy. Inaczej mowiac dochodzi do
procesow jonizacji pocisku i wychwytu elektronu. Procesowi wychwytu elektronu mo-
ze towarzyszy¢ emisja fotonu i wtedy proces nazywany jest wychwytem radiacyjnym
(REC), natomiast gdy podczas wychwytu nie dochodzi do emisji fotonu mamy do
czynienia z wychwytem bezradiacyjnym (NREC). Istniejace opisy przekrojéw czyn-
nych na jonizacj¢ pochodzace z lat pigcdziesiatych (model Bohra i Gillespiego) nie
daja pelnego i rzeczywistego odzwierciedlenia natury tego zjawiska. Teorie dotyczace
wychwytu elektronu (OBK, Nikolaev) nie zawsze dobrze opisuja ten proces [13, 14].
Poprawny opis wychwytu elektronu w rezimie wysokich energii pocisku daje teoria
eikonalna uwzgledniajaca efekty relatywistyczne 1 wktad poszczegdlnych powtok do
catkowitego przekroju czynnego.

W tej czesci pracy przedstawiono analize oddziatywan jonéw *Het™ o energii po-
czatkowej 150 MeV/u z tarczami wegla, niklu srebra i ztota z eksperymentu prze-
prowadzonego na cyklotronie RCNP w Osace. W pracy wyznaczono stosunek jed-
nokrotnie do dwukrotnie zjonizowanych jonéw helu opuszczajacych cienkie folie,
He™/Het™, w zaleznoSci od grubosci folii. Ekstrapolujac wyniki do zerowej grubo-
Sci tarczy okreSlono atomowe wartoSci przekroju czynnego na jonizacje¢ pocisku jak
réwniez na wychwyt elektronéw atoméw tarczy do stanéw zwiazanych jonu *He™ .
Uzyskane wyniki znacznie rozszerzaja zakres istniejacych badan dla obu proceséw
o dane dla semi-relatywistycznych predkosci pocisku.
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Rozdzial 1

Jonizacja atomow Si tarczy
aerozelowej podczas procesow
zderzeniowych

1.1. Opis procesé6w zachodzacych podczas hamowania

jonow w materii

Hamujace jony oddziatuja z atomami tarczy poprzez pole elektromagnetyczne.
W zwiazku z powyzszym, procesami majacymi znaczenie dla hamowania jonéw
w o$rodku hamujacym sa:

1. Oddziatywanie migdzy tadunkiem jadra pocisku i tadunkiem atomu tarczy;
2. Oddziatywanie migdzy tadunkiem jadra pocisku a elektronami tarczy;
3. Oddzialywanie miedzy tadunkiem jadra tarczy a elektronami pocisku;

4. Oddziatywanie migedzy elektronami pocisku i tarczy.

Jednym z parametréw determinujacych rodzaj oddziatywania, ktére daje wktad do pro-
cesu hamowania jonu w oSrodku hamujacym, jest predkos¢ pocisku. Jezeli predkos¢
pocisku jest duza w poréwnaniu do predkosci elektronéw na powlokach atomu tarczy
pocisk traci swoja energi¢ przewaznie przez wzbudzenie i jonizacj¢ atomu tarczy (pro-
cesy migdzy tadunkiem jadrem pocisku a elektronami tarczy i migdzy fadunkiem jadra
tarczy a elektronami pocisku). W procesach oddziatywan migdzy jadrem tarczy a elek-
tronami pocisku energia kinetyczna pocisku jest przekazywana elektronom atomu tar-
czy, w wyniku czego atom ulega wzbudzeniu badz jonizacji. Gdy prgdkos$¢ jonu maleje
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wzrasta wklad proceséw elastycznych (procesy migdzy tadunkiem jadra pocisku i ta-
dunkiem atomu tarczy). Dla bardzo matych predkosci pocisku (vp < v.) elektronowe
funkcje falowe pocisku i tarczy przekrywaja si¢ formutujac kwasi-molekularne orbi-
tale (oddziatywanie migdzy elektronami pocisku i tarczy). W niniejszej pracy procesy
elastyczne nie sa rozwazane.

W wyniku zderzen wigzka jondw ulega spowolnieniu (rozproszeniu) i progresyw-
nie traci swoja energi¢. Oddzialywanie jonéw w osrodku hamujacym jest ztozone, po-
niewaz jony oddziatuja z ujemnie naladowanymi elektronami i dodatnio natadowany-
mi jadrami atomow tarczy. Zderzenia elastyczne (jon - jadro atomu tarczy) determinuja
trajektori¢ wiazki w tarczy, natomiast zderzenia nieelastyczne (jon-elektron) determi-
nuja strate energii jonéw, co prowadzi do calkowitego zatrzymania si¢ jonu, a zatem
pozwala okresli¢ glebokos¢ penetracji jonu w tarczy. Oba przypadki moga by¢ rozwa-
zane niezaleznie. Zderzenia nieelastyczne powodujace straty energii jonu prowadza do
jonizacji atomu tarczy oraz wzbudzenia elektrondw do wyzszych standw energetycz-
nych, a w konsekwencji do uwolnienia energii w postaci promieniowania rentgenow-
skiego lub elektronéw Augera. Wskutek strat energii jon zatrzymuje si¢ w tarczy.

Podstawa teoretycznych rozwazan dotyczacych hamowania jonéw w materii jest
praca Bohra [15]. Na bazie mechaniki klasycznej opisatl on zderzenie jon-atom ja-
ko proces binarny, w ktérym pocisk oddzialuje z elektronem, traktujac w momencie
zderzenia elektron jako czastke swobodng. Odleglo$¢ miedzy elektronem a pociskiem
zdefiniowana jest przez parametr zderzenia b. W wyniku obliczenn Bohr otrzymat kla-
syczng formulg opisujaca straty energii:

dE  AnNZ2*Zr b
S8 SO AT, Dmax (1.1)
dx meVp bmin

gdzie N jest liczba elektronéw w tarczy na jednostke objetosci, m. jest masa elektronu,
Zp 1 Zr sa liczbg atomowa pocisku i tarczy, vp jest predkoscia pocisku. Znak minus
przez wyrazeniem z lewej strony rGwnania oznacza, ze straty energii pomniejszajq war-
tos$¢ energii czastki. Logarytmiczne wyrazenie we wzorze 1.1 (lnl;:':ﬁ) zwane jest loga-
rytmem hamowania. Teoria Bohra poprawnie opisuje straty energii przy zatozeniu, ze
predkosé pocisku jest duzo mniejsza od predkosci §wiatta vp < ci 1l < wvp/vg < ZIQD/ 5,
Granice stosowalno$ci modelu Bohra doprowadzity do rozwoju teorii hamowania jo-
noéw. W roku 1930 Hans Bethe zaproponowat formute oparta na mechanice kwantowe;j:
dE  AnrNZ%e!
= ———5— BBethe, (1.2)

dx MeVP

2mv%
I Y

gdzie I jest Srednim potencjalem wzbudzenia na elektron.

Bpethe = ZrIn (1.3)
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Jak wida¢ we wzorze 1.2, strata energii na jednostk¢ drogi w absorbencie jest
wprost proporcjonalna do kwadratu fadunku czastki padajacej (Z3) i odwrotnie pro-
porcjonalna do kwadratu predkosci czastki (dla vp < ¢). Oznacza to, ze w miarg prze-
chodzenia czastki przez absorbent straty energii beda bardzo szybko rosnaé. Czastka
bedzie, na kolejnych odcinkach swego toru, deponowac coraz to wigksze iloSci energii
w postaci zjonizowanych atoméw, az do zatrzymania si¢ po przebyciu okreslonej dro-
gi. W przypadku jonéw wapnia penetrujacych tarczg¢ aerozelowa strata energii w po-
czatkowej fazie hamowania (Ep = 11.4 MeV/u) jest ok. dwa razy mniejsza niz w fazie
koncowej (Ep = 5.2 MeV/u). Wzdr ten traci stusznos¢ dla bardzo matych energii cza-
stek (Ep < E.), gdyz nie uwzglednia wystepujacych wtedy proceséw chwytania przez
czastke elektrondéw i ponownego ich oddawania, ale ten rezim energetyczny pocisku
nie byt rozwazany w niniejszej pracy.

Podczas oddziatywania szybkich cigzkich jondw z materia zmienia si¢ konfiguracja
elektronowa tarczy i pocisku. Wyczerpujacy opis teoretyczny dotyczacy tych oddziaty-
wan jest skomplikowany poniewaz podczas hamowania jonu formowane sa rézne stany
tadunkowe pocisku. Procesy zachodzace podczas penetracji jonu w materii (rys. 1.1)
dzielg si¢ na:

- jonizacja pocisku;

- jonizacja tarczy;

- wychwyt elektronéw tarczy do stanéw zwiazanych pocisku;
- wzbudzenia 1 deekscytacja elektronéw pocisku i tarczy;

- produkcja elektronéw delta i jonizacja wtdrna.

Jonizacja

e Wzbudzenie
Jonizacja / 5 / /
ANAND
Nl Wychwyt elektronu

Jon \
6 \Jonizacja
Jonizacja\:

Rysunek 1.1: Tor pocisku penetrujqcego materig i procesy prowadzqce do wyhamowa-

nia jonu.
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Prawdopodobienistwo zajScia procesu zderzeniowego charakteryzowane jest przez
przekrdj czynny o, zdefiniowany jako miara efektywnej powierzchni tarczy na zaj-
Scie danego procesu. Wielkos$¢ przekroju czynnego zalezy od takich czynnikéw jak
potozenie energetyczne jonizowanego poziomu, wielko$¢ oddziatywania czy predkosé
wzajemna poruszajacych si¢ czastek. W skali atomowej jednostka przekroju czynne-
go jest: ma3 ~ 0.88 x 1076 cm?, gdzie ap = 5,29 x 107 cm jest promieniem
Bohra. W zderzeniach zachodzacych dla matych parametréw zderzenia (zderzenia
okoto-centralne) produkcja dziury na wewnetrznych powtokach moze by¢ spowodo-
wana przez bezposrednia jonizacje¢ kulombowska badz przez wychwyt elektronu ato-
mu tarczy do wolnych stanéw zwiazanych pocisku. W przypadku jonéw wapnia pe-
netrujacych tarcze aerozelowa SiO, przekroje czynne na jonizacjg tarczy sa znacznie
wigksze od przekrojéw czynnych na wychwyt elektronu. Przekrdj czynny na jonizacje
powloki L (o™, rosnie z glebokoscia penetracji jonu w osrodku hamujacym, po-
dobnie zachowuje si¢ przekrdj czynny na wychwyt elektronu z powloki L tarczy do
powloki L pocisku (o7} ), natomiast przekréj czynny na wychwyt elektronu z powto-
ki L do powtoki K (07"")) maleje. Wynika z tego, iz wraz z glebokoScia penetracji
zaniedbywalny staje si¢ wychwyt elektronu L-K, ale zwigksza si¢ wptyw procesu wy-
chwytu elektronu L-L. WartoSci teoretycznych przekrojéw czynnych mozna znalezé

w tab. 1.5 w rozdziale 1.4.4.

1.1.1. Jonizacja tarczy w procesie hamowania pociskow

Jednym z pierwszych opiséw jonizacji wewngtrznych powlok atomowych tarczy
byto przyblizenie PWBA (Plane Wave Born Approximation) [16, 17]. Teoria zaklada,
ze oddziatywanie migdzy pociskiem a elektronami tarczy jest bardzo stabe, elektrony
tarczy sa ,,nieaktywne” podczas zderzenia, a pocisk traktowany jest punktowo i jego
struktura elektronowa ma zaniedbywalny wptyw na oddzialywanie. Stosowalnos¢ tej
teorii okre§lona jest warunkami: Zp < Zp, ZpZre? < hvp. Model ten nie pozwa-
la na obliczenie prawdopodobiefistwa jonizacji w zaleznosci od parametru zderzenia
1 dlatego nie byt stosowany w tej pracy.

Zalezny od parametru zderzenia opis jonizacji uzyska¢ mozna przy zastosowaniu
przyblizenia pétklasycznego SCA (Semiclassical Approximation) [18, 19]. W modelu
tym pocisk traktowany jest jako klasyczna czastka o dobrze zdefiniowanym parametrze
zderzenia, a elektrony opisane sa przez funkcje falowe. Stosowalno$¢ modelu pétkla-
sycznego okresla warunek: 27p Zre?/hvp < 1. Prawdopodobiefistwo jonizacji moze
by¢ policzone w ramach nieperturbacyjnego modelu geometrycznego, GM (Geome-
trical Model) [20, 21, 22]. Stosowalno$¢ modelu geometrycznego okresla warunek:
vp > v.. W przypadku jonizacji atoméw krzemu przez jony wapnia o energii 11.4
MeV/u vp/v.(K) = 1.6, vp/v.(L) =3.2. W niniejszej pracy w celu poréwnania danych
eksperymentalnych z modelami teoretycznymi zastosowano rachunki SCA 1 GM.
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Przyblizenie SCA

Przyblizenie poiklasyczne (SCA; Semiclassical Approximation) zostalo wprowa-
dzone w roku 1959 przez Banga i Hansteena, ktorzy obliczyli przekrdj czynny na joni-
zacje powtoki K indukowang przez cigzkie jony poruszajace si¢ z matymi predkoscia-
mi [18]. Model ten pozwala na obliczenie nie tylko catkowitych prawdopodobienstw
jonizacji, ale réwniez prawdopodobienistwa w funkcji parametru zderzenia b. Przybli-
zenie potklasyczne oparte jest na pierwszym rzedzie rachunku zaburzen 1 opisywane
jako przejscie elektronu z poczatkowego stanu zwigzanego do kontinuum. Teoria SCA
[19] charakteryzuje si¢ nastgpujacymi zatozeniami:

1. Pocisk jest natadowana czastka punktowa (Zpe) poruszajaca si¢ wzdtuz klasycz-
nej trajektorii R (b, t) opisanej parametrem zderzenia b (rys. 1.2);

Rysunek 1.2: Schemat procesu jonizacji kulombowskiej w zderzeniu jonu o liczbie ato-

mowej Zp poruszajqcego sig z predkosciq vp z atomem tarczy o liczbie atomowej Zr.

2. W procesie uczestniczy tylko jeden elektron (wptyw pozostatych elektronéw
traktowany jest jako ekranowanie tadunku jadra);

3. Stany elektronowe reprezentowane sa przez wodoropodobne lub wieloelektro-
nowe funkcje falowe;

4. Progowe energie na jonizacj¢ reprezentowane sg przez eksperymentalne energie
wigzania.

Zaburzenie wywotane przez poruszajacy si¢ wzdtuz klasycznej trajektorii tadunek
punktowy wyrazone jest przez [19]:
-7 p62

i (1.4)

V(R (b,1),7) = T
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gdzie gdzie R(b,t) jest wektorem potozenia czastki padajacej w chwili t, a r jest od-
legtoscia elektronu od jadra atomu tarczy. Amplituda przejscia elektronu ze stanu po-
czatkowego 7 opisywanego funkcja falowa v; do stanu koricowego f opisywanego
funkcja falowa 1) ¢ zapisana jest jako:

(A

ai(b) = 4 | dteETEI (), V(R ®.1),7)| v, (1.5)

gdzie F; jest energia wigzania elektronu, natomiast £/, jest energia koficowa usunigte-
go elektronu. Prawdopodobiefistwo jonizacji dla parametru zderzenia b jest dane wzo-
rem:

p(b) = |ais (b)|. (1.6)

Ey

Przyblizenie GM

Model geometryczny zostal zaproponowany poczatkowo do opisu prawdopodo-
biefistwa jonizacji wewngtrznych powltok w wyniku okoto-centralnych (b = 0) zderzen
z protonami [20]. Nastgpnie teori¢ rozwinigto tak, aby uwzgledniata zaréwno rézne pa-
rametry zderzenia jak i jonizacj¢ atomOw tarczy nie tylko przez protony, ale réwniez
przez obdarte z elektronéw jony o r6znej liczbie atomowej [21].

Catkowicie zjonizowany pocisk o tadunku Zp i predkosci vp wyzszej niz pred-
koS¢ elektronu na orbicie (vp > v.) porusza si¢ w tarczy po trajektorii o zerowym
parametrze zderzenia b=0 wzdluz linii prostej (rys. 1.3).

Rysunek 1.3: Parametry i odlegtosci uzywane w modelu geometrycznym.

Wzgledna predkos$¢ pocisk - elektron atomu tarczy, v, jest bliska predkosci poci-
sku. Dlatego przekaz energii do elektronu atomu tarczy, E, staje si¢ funkcja parametru
zderzenia b.. Zgodnie z teorig rozproszenia Rutherforda, b, moze by¢ zapisany w po-

staci:
ZP 21)%3 - F

0 = be(Emaz) < be(E) ~ 2 < be(E)be (L), (1.7)
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gdzie [, jest energia jonizacji. W zakresie wysokich predkoSci pocisku
be = bo(Iy) ~ 2Zp/vpv. jest maksymalng wartoscia promienia cylindra wzdtuz tra-
jektorii pocisku i wewnatrz ktérego elektron atomu tarczy uzyskuje energie £ > [,.
Prawdopodobienistwo jonizacji przy zerowym parametrze zderzenia dla stanu (n, ()
moze by¢ zdefiniowane jako calka gestosci rozktadu tadunku ograniczonego przestrze-
nig cylindryczna determinowang parametrem zderzenia, .. Inaczej méwiac w modelu
geometrycznym przyjmuje si¢, ze poruszajacy si¢ po prostoliniowe;j trajektorii pocisk
penetruje "chmurg” jednego elektronu atomu tarczy i w wyniku zderzenia czg$cC tej
"chmury” jest unoszona wzdtuz trajektorii pocisku [20, 21]. "Chmura” jednego elek-
tronu tarczy rozwazana jest jako rozktad tadunku okreslony przez funkcje falowa stanu
poczatkowego elektronu U,,;,, (). Model zaktada, ze prawdopodobieristwo wyrzuce-
nia czgsci "chmury” zalezy od odlegtosci tej czgsci od trajektorii jonu. Wyrzucona
cze$¢ "chmury” moze by¢ traktowana jako prawdopodobiefistwo jonizacji na elektron.
Prawdopodobienstwo jonizacji na elektron otrzymuje si¢ z:

(0,5, / drr?R2,6(r, 1) (1.8)

gdzie R, jest radialng czescia funkcji falowej, 5= 1dlab. <rif =1 - [1-(b/r)*]/?
dlab, >r

W zderzeniu lekkich jonéw prawdopodobienistwo jonizacji jest proporcjonalne do
powierzchni w zwigzku z czym mozna zapisa¢ w postaci prostej formuty:

Lo, o Zp ’
pr(0) ~1— (1 — =b2(r =) = constans () : (1.9)
2 Up

Teorie SCA 1 GM testowane byly w wielu eksperymentach, w wielu pracach
m.in.[23, 24, 25]. W pracy [23] wartoSci prawdopodobienistw jonizacji powtoki N ato-
méw krzemu w wyniku zderzen z jonami Bi o energii 8-36 MeV sa zgodne z obli-
czaniami SCA, natomiast prawdopodobiefistwo jonizacji powtoki M jest dobrze od-
tworzone przez model GM. W pracy [24], w ktérej wyznaczono prawdopodobienstwo
jonizacji powloki N, atoméw ztota bombardowanych jonami azotu i wegla o ener-
gii 0.4 - 1.8 MeV/u, wykazano, ze przewidywania modelu SCA sa zgodne z dany-
mi eksperymentalnymi, natomiast model GM przeszacowuje dane eksperymentalne
o czynnik ok. 2. W pracy [25] analizowano widma satelitarne K « Ca, Ti, Cr 1 Fe indu-
kowane przez jony C, O, Ne o energii 2 - 19 MeV/u. Por6wnanie eksperymentalnego
prawdopodobienistwa jonizacji powtoki L z obliczeniami SCA pokazato, ze dla jonéw
zderzajacych si¢ z atomami niskim Z, teoria daje zadowalajacy opis procesu jonizacji
w rezimie duzych predkosci pocisku, ale zatamuje si¢ przy predkosci pocisku réwnej
predkosci elektronu na powtoce L. R6znice pomigdzy wartosciami eksperymentalnymi
i obliczonymi w rezimie duzych predkosci pocisku wyjasniono tym, iz w obliczeniach
SCA zastosowano nieodpowiednie funkcji falowe. Model geometryczny dobrze opisu-
je zalezno$¢ od predkosci jonu, ale przeszacowuje wartosci eksperymentalne.
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1.2. Deekscytacja atoméw wzbudzonych

Atom, z ktérego usunigty zostat elektron dazy do stanu rownowagi poprzez zapet-
nienie powstatej w wewngetrznej powloce dziury, poniewaz elektrony w atomie zajmuja
takie stany, by atom jako cato$¢ posiadat najnizsza mozliwa energi¢. Dazenie atomu
do zajecia najnizszego stanu energetycznego powoduje niemal natychmiastowe zapet-
nianie dziur. Zapetieniu dziury towarzyszy emisja promieniowania rentgenowskiego
(przejscia radiacyjne) badz elektronu (przejScia bezradiacyjne) z powtoki wyzszej niz
ta, w ktorej znajduje si¢ dziura.

1.2.1. Przejscia radiacyjne

Podczas przejs¢ radiacyjnych zapelnieniu dziury w wewnetrznej powloce towarzy-
szy emisja kwantu promieniowania rentgenowskiego. Energia fotonu okre$lona jest
przez roznic¢ migdzy energia stanu poczatkowego atomu a energia stanu koficowego.
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Ko, Ka, KB; KB, KB, 181/2

Rysunek 1.4: Schemat przejs¢ promieniowania rentgenowskiego serii K.

PrzejScia rentgenowskie sa okreSlone przez reguly wyboru. Ze wszystkich praw-
dopodobnych przejs¢ elektronowych mogacych zapetnia¢ dziure, mozliwe sa tylko ta-
kie, dla ktérych spetnione sa reguty wyboru. Reguly wyboru opisuja mozliwe zmiany
liczb kwantowych w atomie (jonie) i odzwierciedlaja prawa zachowania energii 1 pg-
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du w catkowitym uktadzie atom plus foton’. PrzejScia dipolowe elektryczne spetniaja
reguly: AN # 0; Al = £1; Aj = 0, %1 (przy czym przejscia j = 0 — j = 0 sa
przejsSciami wzbronionymi). Zabronione (znacznie mniej prawdopodobne) sa przejscia
kwadrupolowe, dla ktérych Al =-2,01ub 2 oraz Aj =0, 1 lub 2. Dozwolone przejscia
przedstawione zostaly na schemacie 1.4.

Niniejsza praca przedstawia analizy przeprowadzone w oparciu o przejscia radia-
cyjne Ko i przejscia satelitarne opisane w rozdziale 1.2.3. Mimo, iz w pracy nie ana-
lizowano bezposrednio przejs¢ bezradiacyjnych, to poglgbiona analiza widm rentge-
nowskich (przej$¢ radiacyjnych) wymaga uwzglednienia proceséw bezradiacyjnych
odpowiedzialnych za przegrupowania elektronéw zachodzacych w czasie migdzy zde-
rzeniem a emisja fotonu. Procesy bezradiacyjne opisane zostaty w kolejnym rozdziale.

1.2.2. PrzejsScia bezradiacyjne

Jezeli procesowi zapelnienia dziury w wewngtrznej powloce nie towarzyszy emi-
sja kwantu X, energia uwolniona w wyniku przejScia elektronu z wyzszej powloki na
powloke nizsza unoszona jest przez inny elektron, ktory jest emitowany do kontinu-
um. A zatem w procesach bezradiacyjnych biora udziat dwa elektrony, z czego jeden
przechodzi z wyzszego stanu energetycznego na nizszy, drugi natomiast jest wzbudza-
ny do kontinuum. W$réd proceséw bezradiacyjnych rozrdznia si¢ przejscia Augera,
przejscia Coster-Kroniga oraz przejscia super Coster-Kroniga [26]. W wyniku przej-
Scia Augera zmniejsza si¢ liczba dziur w danej powloce, natomiast przy procesach
Coster-Kroniga liczba dziur w danej powloce nie zostaje zmieniona, zmianie ulega na-
tomiast ich rozmieszczenie. Na rysunku 1.5 przedstawiono schematy jonizacji oraz
zapetnienia dziury w powtoce K wzbudzonego atomu krzemu (przej$cia Augera).

W przypadku wytworzenia dziury w powtoce K atomu krzemu moga mie¢ miejsce
procesy Augera KLL, KLM 1 KMM. Dla stanéw nisko zjonizowanych dominujacym
procesem jest przejScie KLL. Wraz ze wzrostem jonizacji proces KLL maleje, na-
tomiast procesy KLM i KMM zaczynaja wzrasta¢ [12]. Jezeli w wyniku zderzenia
wytworzona zostala dodatkowa dziura w podpowtoce L, jest ona natychmiast zapet-
niana, przed zapetieniem dziury K, w wyniku przejs¢ Coster-Kroniga z podpowlok
L, lub L3 (z prawdopodobieristwem (pff: L,s=98% [27])). W przypadku wytworze-
nia dodatkowych dziur w powloce L, w czasie migdzy zderzeniem a emisja promienio-
wania rentgenowskiego, maja rowniez miejsce przejscia Augera LosMM, ktére z kolei
przenosza dziury Los do powloki M. Przej$cia zmieniajace rozktad dziur w powtoce L
nie odgrywalyby roli tylko w przypadku catkowitej jonizacji powtoki M.
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Rysunek 1.5: Schematy wzbudzenia i deekscytacji atomu krzemu; a) jonizacja powtoki
K atomu tarczy w wyniku zderzenia z pociskiem, b) przejscie Augera KLL - przenie-
sienie elektronu z powtoki L do kontinuum, c) przejscie Augera KLM - przeniesienie
elektronu z powtoki M do kontinuum.

1.2.3. Satelitarne przej$cia rentgenowskie KoL w atomach
krzemu

Pomiary spektroskopowe pozwalaja na okreSlenie rozktadu stanéw KLY bezpo-
$rednio z analizy widm satelitarnych K« L. Powstanie widm satelitarnych jest wy-
nikiem jonizacji wielokrotnej (rys. 1.6). Struktura satelitarna widm rentgenowskich
zostata po raz pierwszy zaobserwowana przez Siegbahna i Stenstroma w 1916 roku
w promieniowaniu charakterystycznym serii K [28].

Ly so——g—g—- L, -~ ——a—3 L, —0—0—0 L, -—a—a—-
L, ——o—— L, —= & L, —9—= L, ——t—
|_1 —i G |_1 _I e ) e ) L1 Fe 1 e | L1 _I___
e
K —a—a— K et e K ot e K ot e
a) dwukrotna jonizacja b) satelitarne przejscie c) jonizacja d) satelitarne przejscie
atomu tarczy radiacyjne KolL' wielokrotna radiacyjne KoaL°M*

Rysunek 1.6: Wielokrotna jonizacja i przejscia satelitarne.

Zderzenia jon-atom powoduja wielokrotng jonizacje atoméw. Obecnos$¢ dodatko-
wej dziury w powtoce L powoduje zaburzenie potencjatu elektrostatycznego i tym
samym powoduje wzrost energii wigzania dla kazdego poziomu. Inaczej méwiac kie-
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dy w zderzeniu z wewngetrznych powlok atomowych zostaje wyrzucony wigcej niz
jeden elektron zmniejsza si¢ ekranowanie tadunku jadra i wszystkie poziomy ener-
getyczne ulegaja zmianie. W wyniku przesunigcia poziomow zwigkszaja si¢ energie
przej$¢ rentgenowskich (rys. 1.7). Wartos$¢ przesunigcia energetycznego linii sateli-
tarnej w stosunku do linii diagramowej roSnie wraz ze wzrostem liczby atomowej Z.
W przypadku wielokrotnej jonizacji energie przejS¢ rosna z liczba dziur w powtoce L.

Rysunek 1.7: Przesunigcia poziomoéw energetycznych.

Przesunigcia energetyczne w przypadku dodatkowych dziur w powtoce L sa znacz-
nie wigksze niz w przypadku dodatkowych dziur w powtoce M. Dlatego w dyskutowa-
nych w niniejszej pracy widmach rentgenowskich serii K« stosunkowo tatwe jest od-
separowanie linii satelitarnych L od linii diagramowej. Nie mozna natomiast oddzieli¢
linii satelitarnych M powstajacych w wyniku dodatkowej jonizacji powtoki M. Stopien
jonizacji powloki M mozna jednak okresli¢ w sposéb posredni, poniewaz wynikiem jo-
nizacji powtoki M jest dodatkowe przesunigcie energii przejsScia oraz poszerzenie linii
satelitarnych Ko L” - proporcjonalne do liczby dziur w powtoce M. Znajomos¢ stop-
nia jonizacji powtoki M pozwala na rozwazania efektéw chemicznych, ktére wpltywa-
ja na zmiang gestosci elektronéw walencyjnych [29, 30, 31] jak réwniez na dyskusje
efektéw plazmowych [9, 32].

Gdy w wyniku zderzenia z jonem atom traci elektron z powloki K i réwnoczesnie
elektrony z wyzszych powlok mozliwa jest szeroka gama proceséw relaksacyjnych,
ktore modyfikuja rozktad dziur powtoki L, zachodzacych przed emisja promieniowa-
nia rentgenowskiego. Procesy te w duzym stopniu uzaleznione sa od pozderzeniowe;j
dostgpnosci stabo zwiazanych elektronéw bedacych w otoczeniu danego atomu, a za-
tem sg wrazliwe na Srodowisko chemiczne.

W 1922 roku Niels Bohr napisat [33], ze od warunkéw chemicznych, w ktérych
znajduje si¢ rozwazany atom, zalezy struktura progéw absorpcji, natomiast nie ma-
ja one wplywu na emisj¢ promieniowania charakterystycznego. W 1923 r. Siegbahn
zasugerowal, ze istnieje zalezno$¢ dtugosci fali promieniowania rentgenowskiego od
chemicznego otoczenia atomu. Podjgto zatem szereg eksperymentow, ktére wykaza-
ty r6znice w energii promieniowania charakterystycznego atoméw znajdujacych si¢
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w réznym otoczeniu chemicznym [34, 35, 36]. Tabela 1.1 przedstawia wyniki otrzy-
mane przez Siegbahna [36] i Béacklina [35] i Liu[37].

Tabela 1.1: Przesunigcia chemiczne otrzymane przez a) Siegbahna [35, 36], b) Liu
[37].

Atom Zwiazek Przesunigcie energetyczne (eV)

Al Al;O3 0.31¢
Si SiO, 0.57¢
Si Si0, 0.62°
Si SiBg 0.05°
Si SiC 0.19°
Si SigNy 0.45°

P,05 0.89¢
S Ba,SO, 1.31¢

W roku 1964 [38] eksperymentalnie zaobserwowano przesunigcia energetyczne
w widmach rentgenowskich migdzy r6znymi zwiazkami siarki z tlenem. W prostym
modelu zalozono, ze elektrony sa catkowicie przenoszone z atomu o mniejszej elek-
troujemnosci do tego, ktéry ma wigksza elektroujemnos¢ (B - 2.0, C - 2.5, N - 3.1,
O - 3.5). Innymi stowy elektron walencyjny “elektrododatniego” atomu bedzie dazyt
do zapelnienia “pustej” powtoki atomu “elektroujemnego”. W wyniku tego zaburzenia
poziomy energetyczne atomu sg przesuwane i moga si¢ r6zni¢ w zaleznoSci od otocze-
nia chemicznego. Zaobserwowanie przemieszczenia poziomow atomowych spowodo-
wanych Srodowiskiem chemicznym pozawala badaé relacje energetyczne elektronéw
walencyjnych wchodzacych w sklad otoczenia chemicznego.

Energia promieniowania rentgenowskiego K« (w atomach jednokrotnie zjonizo-
wanych) wzrasta wraz ze wzrostem elektroujemnosci sasiednich atoméw [39] (patrz
zwiazki krzemu w tab. 1.1). Jezeli iloS¢ elektronéw w powloce walencyjnej ulega
zmianie z powodu obecnosci ligandéw (atoméw bezposrednio przytaczonych do ato-
mu centralnego) zmienia si¢ potencjat elektrostatyczny odczuwany przez elektrony
na wewngtrznych powtokach atomu. Zaréwno w przypadku gdy atom traci elektrony
walencyjne (Si® — Si**), jak réwniez gdy atom zyskuje tadunek walencyjny z ota-
czajacych go ligandéw energie wigzania elektronéw ulegaja przesunigciu. Przesunig-
cie to jest tym wigksze im wigksza jest elektroujemnos$¢ sasiednich atoméw. Bada-
nia dotyczace wptywu elektroujemnosci na przesunigcie chemiczne mozna znalezé
m.in. w pracach [37, 40].
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Opisany powyzej efekt chemiczny dotyczy stanéw nisko zjonizowanych. Dla ato-
méw wielokrotnie zjonizowanych efekt chemiczny ma zupetnie inne konsekwencje.
W roku 1978 Demarest 1 Watson badali widma satelitarne krzemu w otoczeniu che-
micznym wodoru i fluoru i wykazali, ze w przypadku wielokrotnej jonizacji konfigura-
cja elektronéw walencyjnych dla atoméw wysoko-zjonizowanych zmienia si¢ z liczba
dziur w powloce L [41]. Na podstawie energii przejs¢ satelitarnych okreslono Sred-
ni stopieni jonizacji powtoki M w momencie emisji promieniowania rentgenowskiego.
Ponadto stwierdzono, iz migdzyatomowy transfer elektron6w dominuje nad szybkimi
procesami przegrupowan, ktoére zachodza przed emisja promieniowania rentgenow-
skiego. Stwierdzono, ze w uktadzie, w ktérym istnieje dostgp do elektronéw walen-
cyjnych ligandéw nastepuje transfer elektronu z otoczenia chemicznego do powtoki M
atomu centralnego. Jako dowdd na istnienie przej$¢ migdzyatomowych przyjeto fakt,
ze obserwowany w widmach stopien jonizacji powtoki L atoméw krzemu bedacych
w otoczeniu chemicznym wodoru (SiHy) jest mniejszy niz w innych zwiazkach krze-
mu (SiF,, klaster Si). W pracy Hartmanna [42] wykazano, ze po usunigciu zmniej-
szenie liczby elektronéw rdzenia jest w petni kompensowane przez transfer tadunku
walencyjnego z otoczenia do rozwazanego atomu. W stanach wysoko zjonizowanych
liczba elektronéw transferowanych do podpowtoki 3d jest nizsza w przypadku SiH,
niz w przypadku innych zwiazkéw krzemu (SiF,, klaster Si). Zwiazane jest to z tym,
ze w zwiazku SiH, liczba elektronéw walencyjnych ligandéw jest ograniczona, a wigc
ograniczony jest transfer tadunku walencyjnego. A zatem stopien jonizacji powtoki L
obserwowany w momencie emisji promieniowania rentgenowskiego zalezy od dostep-
nosci elektronéw blisko potozonych ligandéw otaczajacych rozwazany atom.

Tabela 1.2: Teoretyczne przesuniecia energetyczne linii satelitarnych K oL w stosun-
ku do linii diagramowej K «L° (eV) zaczerpniete z pracy [41].

Przesuniecie energetyczne dla danego stanu KLY [eV]

Zwiazek

KalLl Kal? Kal? Kal* Kal® KalL®
Si 114 24.1 38.9 54.2 69.5 87.0
SiF, 12.2 254 39.8 54.7 69.0 854
SiHy4 14.7 28.4 44.0 59.8 75.8 91.6

Efekt chemiczny obserwowany jest zar6wno w przesunigciach energetycznych linii
satelitarnych jak réwniez w zmianie rozktadu intensywnos$ci. Zmiana rozktadu wyni-
ka z procesow Augera LMM, ktére powoduja zapetnienie dziury w powtoce L przed
wypromieniowaniem kwantu X, stad transformacja stanéw KLY do stanéw KLN!
1 przesunigcie linii satelitarnych obserwowanych w widmie rentgenowskim w strone
nizszych energii. Poczatkowo w dyskusjach przypisywano taki efekt przejSciom mig-
dzyatomowym elektronéw walencyjnych ligandéw do powtoki L rozwazanego atomu
[43]. Niemniej jednak, jak pokazano w pracach Hartmanna [12, 42, 44], elektrony z sa-
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siednich atomoéw sg transferowane do powtoki walencyjnej, a nastgpnie przegrupowane
do powtoki L. Przeptyw tadunku walencyjnego z otoczenia do wielokrotnie zjonizo-
wanych atoméw kompensuje dodatni fadunek rdzenia i zwigksza ilo$¢ elektronéw na
powloce walencyjnej. Wzrost fadunku walencyjnego przektada si¢ na stosunkowo du-
ze zmiany energii poszczegllnych linii satelitarnych 1 znacznie zwigksza zapelnienie
dziur L w wyniku proceséw Augera LVV (L-valence-valence). W widmach satelitar-
nych procesy Augera LVV powoduja wzrost intensywnoSci satelitow nizszego rzedu i
redukcje intensywnosci satelitéw wyzszego rzedu.

W pracach Hartmanna wykazano, ze zmiana w konfiguracji elektronéw z powtoki
walencyjnej ze wzrostem liczby dziur w powtoce L zachodzi nie tylko w wyniku jo-
nizacji atoméw na zewngtrznych powlokach atomowych, ale takze z powodu efektow
migdzyatomowych relaksacji w molekule. W SiH, z powodu niskiej liczby elektronéw
walencyjnych ligandéw, liczba elektronéw walencyjnych nie moze by¢ zwigkszona.
W przypadku SiO, zmniejszenie iloSci elektronéw w wewngtrznych powlokach ato-
mu krzemu jest w petni kompensowane przez odpowiedni wzrost frakcji fadunkowe;j
3s, 3p i 3d [12]. Inaczej méwiac zmniejszenie tadunku w wewngtrznych powtokach
atomowych zwigzane z jonizacja powloki L atomu krzemu inicjuje bardzo intensyw-
ny przeplyw elektronéw walencyjnych z ligandéw tlenu otaczajacych atom krzemu
[32]. Ponadto ewentualna jonizacja elektronéw z podpowtok 3s 1 3p jest kompensowa-
na przez odpowiednie zwigkszenie frakcji elektronowej 3d. Stad frakcja elektronowa
3d moze dziata¢ jak bufor dla migdzyatomowego przeptywu tadunku walencyjnego.
Wzrost tadunku walencyjnego redukuje przesunigcia energetyczne linii satelitarnych i
znacznie zwigksza zapetnienie dziur L.

1.3. Opis eksperymentu

1.3.1. Idea eksperymentu

W omawianym eksperymencie mierzono widma rentgenowskie atoméw krzemu
znajdujacych si¢ w otoczeniu chemicznym SiOs. Poniewaz czas zycia dziury na powto-
ce K dla atoméw krzemu wynosi 1.5-30 fs rejestrowane promieniowanie rentgenow-
skie serii K emitowane z obszaru oddziatywania odzwierciedla wczesng fazg proceséw
zachodzacych tuz po zderzeniu jon-atom. Ponadto, promieniowanie rentgenowskiego
serii K wymaga produkcji dziury w powloce K w zderzeniu jon-atom i dlatego rozwa-
zania procesOw hamowania sg ograniczone do matych parametréw zderzenia (w skali
atomu). Taka zaleznos¢ od parametru zderzenia jest uzyteczna do testowania teorii strat
energii [45]. W procesach hamowania jonéw istotng rolg odgrywa zaréwno jonizacja
atomu tarczy jak i wychwyt elektronu atoméw tarczy do standéw zwiazanych poci-
sku. Oba te procesy zaleza od parametru zderzenia. Przy bardzo matych parametrach
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zderzenia zmianie ulega kierunek pocisku. Przy duzym parametrze zderzenia pocisk
przekazuje energi¢ do elektronéw walencyjnych, a jego kierunek nie ulega zmianie.
Przy Srednich parametrach zderzenia pocisk jonizuje wewngtrzne powloki elektrono-
we, czego wynikiem jest pdZniejsza deekscytacja atomu i emisja promieniowania rent-
genowskiego.

1.3.2. Akcelerator

Niniejsza praca przedstawia analize¢ widm rentgenowskich atoméw krzemu indu-
kowanych przez zderzenia jonéw wapnia o energii poczatkowej 11.4 MeV/u z tarcza
aerozelowa Si10,. Eksperyment przeprowadzony zostat w Instytucie GSI (Gesellschaft
fiir Schwerionenforschung mbH), Darmstadt, Niemcy. Wykorzystano akcelerator li-
niowy UNILAC (rys. 1.8, 1.9). UNILAC posiada trzy rézne wtryskiwacze jonéw
[46]. Standardowy wtryskiwacz dostarcza energii wejsciowej 2.2 keV/u. Nastgpnie
wiazka jonéw jest przyspieszana od 2.2 keV/u do energii 1.4 MeV/u. Kolejng faza
jest skierownie jonéw na tarcz¢ gazowa. W tym miejscu jony podlegaja zderzeniom
1 sa obdzierane z elektronéw do réznych stanéw tadunkowych. Wybrane stany fadun-
kowe jondéw sa transportowane do dalszej akceleracji w czgSci Alvarez, gdzie uzy-
skuja energi¢ 11.4 MeV/u. Wiazka jonéw z akceleratora UNILAC jest rozprowadzana
do stref eksperymentalnych, m.in. do strefy Z6 (rys. 1.10), gdzie znajduje si¢ ko-
mora prézniowa, w ktdérej umieszczone zostaty tarcza aerozelowa SiO; 1 spektrometr
krystaliczny (rys. 1.11).

2.2 keV/u Z
1.4 MeV/u 11.4 MeV/u P
E- o1 1 sle— L] - L] L]
Tarcza
gazowa

Rysunek 1.8: Schemat akceleratora UNILAC.

W omawianym eksperymencie wigzka jonéw wapnia o Srednicy 1 mm wy-
prowadzona z akceleratora UNILAC dostarczona byla do komory prézniowe;j
(5 x 107 mbar) i skierowana na tarcze aerozelowa SiO,. Prad wiazki wynosit 0.1-
0.5 pA. Czas trwania pulsu wynosit 2-5 ms z czgstoscig 2-5 Hz. Czas nas$wietlania
potrzebny do zebrania widm promieniowania rentgenowskiego tarczy wynosit 1.5-2 h.
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Rysunek 1.10: Zdjecie Strefy Z6

Rysunek 1.11: Komora prézniowa stosowana w eksperymencie dedykowanym pomia-
rom widm rentgenowskich z wykorzystaniem spektrometru krystalicznego.
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1.3.3. Tarcza

Poniewaz celem eksperymentu byto przeprowadzenie badan pos§wigconych pro-
cesom towarzyszacym hamowaniu jondw w materii, uzyto specjalnie dobranego ma-
terialu tarczy. W standardowych pomiarach, rozktad stanu tadunkowego wiazki jest
zazwyczaj mierzony po tym, jak wiazka jondw opusci obszar oddzialtywania. Dtugos¢
drogi hamowania jonu o energii 5.9 MeV/u - 11.4 MeV/u w kwarcu, ktérego gestos¢
wynosi 2.20 g/cm? jest niezmiernie krétka: 50 - 100 um [7, 47]. Celem wydluzenia
drogi hamowania jonu kwarc zastapiono materialem o znacznie nizszej gestosci - ae-
rozelem SiO, (rys. 1.12) o $redniej gestosci 0.023 g/cm?® [48] . Mozliwe stalo sig
zatem zmierzenie widm promieniowania rentgenowskiego wzdluz ok. 80% dtugosci
drogi hamowania jonu.

Rysunek 1.12: Zdjecie aerogelu SiO, i jego struktura.

Aerozel SiO jest przezroczystym materialem, wygladem przypominajacym za-
marznigta mgte. Aerozel SiO, sktada si¢ ze zwigzanych atoméw krzemu i tlenu po-
faczonych w struktury kroplowe o Srednicy 1 - 10 nm i taczacych si¢ losowo ze so-
ba w tréjwymiarowa strukturg¢ rozdzielonymi pusta przestrzenia ok. 30-50 nm [49].
Masg aerozelu w 90 - 99.8% stanowi powietrze. Egzotyczna nanometrowa struktu-
ra aerozelu sprawia, ze dlugos$¢ drogi hamowania jonu zostaje wydtuzona o 10 - 100
razy w porownaniu ze statym kwarcem. Wazna zaletg jest rOwniez to, ze nieorganicz-
ny aerogel ma wysoka przepuszczalnoS¢ promieniowania rentgenowskiego w zakre-
sie energii fotondw obserwowanych w eksperymencie. W przeciwienstwie do kwarcu
o grubosci 100 pm, ktéry w pelni absorbuje promieniowanie rentgenowskie o energii
fotonéw 1.730 - 1.830 keV, prébka aerozelu o gestosci 100 razy mniejszej i tej samej
grubosci pochtania tylko ok. 15% promieniowania o tej energii.

Promieniowanie serii K atomu tarczy Si w zakresie energii fotonéw 1.7 - 1.8 keV
wywolane zderzeniem jonéw wapnia o poczatkowej energii 11.4 MeV/u z tarcza aoro-
zelowa Si0, o gestoéci 0.023 g/cm? rejestrowane byto przy uzyciu spektrometru kry-
stalicznego.
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1.3.4. Spektrometr krystaliczny

Widma promieniowania rentgenowskiego atomu tarczy dyskutowane w tej pracy
rejestrowane byty przy uzyciu spektrometru krystalicznego FSRR (Focusing Spectro-
meter with Spatial Resolution [50, 51, 52]) ze sferycznie wygietym krysztalem kwar-
cu (2d = 8.492 A) (rys. 1.14, 1.13) w I rzgdzie odbicia. Promiefi wygigcia krysztatu
réwny byt 100 mm. Rozmiar powierzchni krystalicznej mial wymiary 12 x 45 mm?.
Kat padania wiazki fotonéw wynosit 52.6°. W przeprowadzonym eksperymencie od-
leglo$¢ miedzy zrédiem a krysztalem wynosita 30 cm, natomiast miedzy detektorem
a krysztatem 10 cm. Otrzymano powigkszenie M = 0.33. Widmowa zdolnos$¢ rozdziel-
cza wynosita AFE ~ 0.4 eV, natomiast przestrzenna zdolnos¢ rozdzielcza Ax ~ 30 um.

Urzadzenie tacza dwa aspekty:

- w plaszczyznie wertykalnej (skupiajacej) krysztat odbija jak sferyczne lustro

(rys. 1.13a).
1 1 _ 2sind

a b R
gdzie: a - dystans migdzy Zrédtem a krysztatem, b - dystans migdzy krysztatem a ob-

5 (1.10)

razem, R - promien krzywizny krysztatu. Ptaszczyzna wertykalna okreslona jest jako
prostopadta do ptaszczyzny horyzontalne;.

- w plaszczyznie horyzontalnej (rozpraszajacej), przy odbiciu od plaszczyzn kry-
stalicznych dla danego kata i energii promieniowania rentgenowskiego, krysztat pracu-
je na zasadzie interferencji konstruktywnej (rys. 1.13b). Kat odbicia dla danej dlugo$ci
fali opisany jest przez prawo Bragga:

2dsinf = nA, (1.11)

gdzie: n - rzad odbicia, d - dystans migdzy ptaszczyznami krysztatu, \ - dlugos¢ fali,
0 - kat Bragga. Ptaszczyzna horyzontalna definiowana jest przez pozycje Zrédta, de-
tektora 1 krysztatu.

Uktad posiada rozdzielczos¢ widmowa w plaszczyznie rozpraszajacej, a liniowe
powigkszenie w tej ptaszczyznie zdefiniowane jest przez stosunek:
b
M=—. (1.12)

a

W uktadzie FSSR-2D detektor promieniowania rentgenowskiego umieszczony jest
na zewnatrz okregu Rowlanda. Zmiana pozycji detektora i umieszczenie go poza okre-
giem Rolanda i ulozenie Zrédta w odlegtosci:

Rb

“= 2Rsind — R (1.13)
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Rysunek 1.13: Spektrometr krystaliczny: a - w ptaszczyZnie wertykalnej, b - w ptasz-
czyZnie rozpraszajqce;j.

prowadzi do zwigkszenia przestrzennej zdolnosci rozdzielczej zaréwno w plaszczyz-
nie wertykalnej jak rowniez w plaszczyznie rozpraszajacej. Rozdzielczo$¢ widmowa
FSSR-2D zalezy od rozmiaréw Zrédia promieniowania rentgenowskiego. W ptasz-
czyznie wertykalnej powigkszenie rowne jest: My = g W ptaszczyZnie rozpraszajace;j
natomiast:

a — cosf(2acos — R)
M, = 1.14
¢ R(Rcos@ — a)(2acos — R) (1.14)

i zalezy od odlegtosci migdzy okrggiem Rowlanda a detektorem.

Rysunek 1.14: Zdjecie spektrometru w komorze prozniowej.

31



1.3.5. Rejestracja widm promieniowania rentgenowskiego

Jako detektora promieniowania rentgenowskiego uzyto kliszy fotograficznej KO-
DAK RAR 2492, ktéra posiada wysoka czuto$¢ w zakresie fotonéw o energii 0.1 - 10
keV. IloSciowe pomiary widm promieniowania rentgenowskiego okreslone byly przez
liczbe oddziatujacych fotonéw, ktére aktywowaty granulki bromku srebra emuls;ji fo-
tograficznej. Mate rozmiary granulek (1 pum) zapewniaja wysoka rozdzielczoS¢ prze-
strzenng. Oprawka filmu byta chroniona przez dwie warstwy filtréw polipropyleno-
wych o grubosci 1 pm pokrytych z obu stron warstwa aluminium o grubosci 0.2 pm.
Taki rodzaj filtrow transmituje migkkie promieniowanie rentgenowskie i blokuje tto
promieniowania fotonéw o nizszych energiach.

Technika spektroskopii rentgenowskiej pozwala na zbieranie waznych informa-
cji o procesach zachodzacych podczas hamowania jonu w materii. Hamujacy pocisk
powoduje jonizacj¢ atomow tarczy. Wypromieniowane w wyniku deekscytacji kwan-
ty promieniowania rentgenowskiego rejestrowane sa na kliszy fotograficznej. Pocisk
rozpoczyna penetracje¢ tarczy z maksymalng predkoscia. Nastgpnie penetrujac tarcze
traci energi¢. Rysunek 1.15 przedstawia zarejestrowane linie widmowe tarczy oraz
pocisku w réznych fazach hamowania jonu. Symbol E; odpowiada energii poczatko-
wej jonu 11.4 MeV/u i glebokosci penetracji w oS§rodku hamujacym x; ~ 0.5 mm,
E; =8.5-7.6 MeV/ui x5 ~ 5 mm, natomiast E5 = 5.2-4.0 MeV/ui x3 ~ 10 mm. Jest
to ostatni obszar, ktéry moze by¢ badany metoda spektroskopowa. Dla nizszych energii
jonizacja powloki K jest mniej prawdopodobna w zwiazku z czym obserwacja widm
rentgenowskich tarczy staje si¢ praktycznie niemozliwa.

Jony wapnia Tarcza (Si)

Caf*

SE/6x

0.5

11.4 MeV/u

o 8.5 MeV/u

10

5.2 MeViu
X3

X (mm)

Rysunek 1.15: Metodyka pomiaru emisji promieniowania rentgenowskiego jonow
wapnia i Zjonizowanego osrodka hamujqcego (SiO5).
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1.3.6. Stan ladunkowy jonow wapnia w zderzeniach z tarcza
aerozelowa

Spektroskopowe analizy procesu hamowania zostaty uzupetnione przez pomiary
strat energii 1 rozktadu stanu tadunkowego wiazki wzdluz drogi hamowania. W ra-
mach innego eksperymentu zbadano stan tadunkowy pocisku [7], ktéry jest reprezen-
towany przez rozktad natgzenia linii serii K pochodzacych z réznych stanéw tadun-
kowych jonu penetrujacego tarczg¢. Widma serii K pocisku mozna obserwowac jezeli
pocisk zostanie zjonizowany na powltoce K. Przekrdj czynny na jonizacje powtoki K
pocisku silnie zalezy od energii pocisku, wykazuje natomiast staba zaleznos¢ od stanu
tadunkowego pocisku ( 1.16) [7]. Obliczenia wykonane programem LOSS wykaza-
ty staba zalezno$¢ od stanu tadunkowego, jedyne odstgpstwo zauwazono dla pocisku
0 q =19, gdzie przekréj czynny jest mniejszy o wspétczynnik 2 (jon Ca*'® ma tylko
jeden elektron), w pozostatych przypadkach tadunek jadrowy jest "przestonigty" przez
pozostate elektrony. W pracy [7] pokazano, ze przekrdj czynny na jonizacje powloki
K jonéw wapnia penetrujacych tarcz¢ aerozelowa SiO, osiaga maksimum dla energii
ok. 8 MeV/u dla stan6w tadunkowych q = 15-19.

Ponadto zbadano rozktad stanéw tadunkowych jonéw wapnia o poczatkowej ener-
gii 11.4 MeV/u po opuszczeniu tarczy aerozelowej SiO2. W eksperymencie zmierzo-
no nastgpujace frakcje stanoéw tadunkowych jonéw wapnia wychodzacych z tarczy
(przy energii jonéw E=6.54 MeV/u): Ca*t?’ = 2.8%, Ca™ = 16.7%, Ca*'® = 44.7%,
Ca™'" =28%, Cat'6 = 6.7%, Ca™'® = 1.1% [7]. Wyniki pomiaréw eksperymentalnych
jednoznacznie wskazuja, iz powtoka K jonéw wapnia penetrujacego tarcze aerozelowa
Si0, jest w znacznej mierze zapetniona przez co najmniej jeden elektron.

10"
NE E
K C
> 5
c
=S
N 10'195_
Z§‘ o —e— =18
‘a‘, B —h— =17
N i ] =16
o 10 —a— =15

1 Ll L Ll

1 10
Energia (MeV/u)

=
=

Rysunek 1.16: Przekrdj czynny na jonizacje powtoki K jonow Cat (g = 15-19) zde-
rzajqcych sie z tarczq aerozelowq SiOy w funkcji energii jonu, liczony przy uzyciu kodu
LOSS. Rysunek zaczerpnigto z pracy [7].
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1.4. Analiza danych

1.4.1. Metoda analizy widm rentgenowskich

W wyniku deekscytacji atoméw jednokrotnie zjonizowanych na powtoce K obser-
wowane sa dwie linie diagramowe Ky 1 K« (bedace wynikiem przejscia elektronu
2p3j2 — 1s 1 2pyjs — 1s). Poniewaz zderzenia cigzkich jonéw z atomami prowa-
dza do wielokrotnej jonizacji, widma atoméw tarczy zostaja wzbogacone dodatkowy-
mi liniami satelitarnymi. Uzywajac procedury skanowania z zarejestrowanych na kli-
szy fotograficznej obrazéw otrzymano trzy widma satelitarne. Widma (rysunek 1.17)
odzwierciedlaja promieniowanie rentgenowskie tarczy przy réznych energiach jonéw
wapnia hamujacych w materiale (w r6znych fazach hamowania jonéw wapnia w ae-
rozelu SiO,). Pierwsze widmo przedstawia promieniowanie tarczy przy energii jo-
néw 11.4 - 10.6 MeV/u i glgbokosci penetracji ~0.5 mm. Kolejne widma odpowiadaja
energii 8.5 - 7.6 MeV/u (~5 mm)i5.2 - 4.0 MeV/u (~10 mm).

Widma promieniowania rentgenowskiego serii K analizowano przy uzyciu progra-
mu wykorzystujacego metode najmniejszych kwadratow. Ksztatt widma jednokrotnie
zjonizowanego atomu odzwierciedla funkcja Voigta bedaca konwolucja funkcji Lo-
rentza (reprezentujacej ksztalt naturalny linii) 1 funkcji Gaussa (odpowiadajacej po-
szerzeniu instrumentalnemu). Ksztalt widm wielokrotnie zjonizowanych atoméw jest
duzo bogatszy ze wzgledu na obecnos$¢ linii satelitarnych, poniewaz liczba mozliwych
przejs¢ rentgenowskich ro$nie wraz ze wzrostem liczby standw poczatkowych i kofico-
wych. Ze wzgledu na otwarta powtoke walencyjna atomu krzemu ksztatt widm wielo-
krotnie zjonizowanych atoméw charakteryzuje si¢ bogata i skomplikowang struktura.
W przypadku atoméw krzemu, nawet linia satelitarna pierwszego rzedu Ko L' odpo-
wiadajaca przejSciu w obecnosci jednej dodatkowej dziury w powloce L sktada sig¢
z prawie 2000 sktadowych [53]. Analizy utrudnia fakt, ze w przypadku wielokrotne;j
jonizacji widma staja si¢ coraz bardziej ztozone. Rozktad struktur wokot “usrednio-
nych” potozen linii Ko L" ulega poszerzeniu, co powoduje naktadanie sie tych linii
uniemozliwiajac doktadne rozdzielenie widma.

Satelitarna struktura widma moze by¢ dodatkowo modyfikowana z powodu joniza-
cji powtoki M. Dodatkowe dziury w powtoce M przesuwaja polozenie linii satelitar-
nych Ko LY w strong wyzszych energii i poszerzaja je. Zmiany w konfiguracji powtoki
M mogtyby by¢ dodatkowo spowodowane przez struktury plazmowe pojawiajace si¢
w bliskim sasiedztwie trajektorii jonu oSrodka hamujacego. Poniewaz elektrony po-
wloki M naleza do powtoki walencyjnej atomu krzemu znajdujacego si¢ w otoczeniu
atomoéw tlenu, w analizie danych nalezy wzia¢ pod uwage zaréwno efekt chemiczny
jak 1 potencjalng mozliwo$¢ powstawania struktur nanoplazmowych.

34



0.6 +

0.4 +

0.2

Wzgledna intensywnos$c¢

. (b)
"rl Kal

|

Kol

L 4

ﬁ\\ ﬂ:'i.\ H ™ Kiii KoL®

\'. b a ;"'-\ A [ " - ]

1740 1760 1780 1800

Rysunek 1.17: Widmo promieniowania rentgenowskiego tarczy aerozelowej SiOs w a)
poczatkowej fazie hamowania jonu (gtebokosc penetracji ~ 0.5 mm, energia jonu wap-
nia 11.4 - 10.6 MeV/u); b) srodkowej fazie hamowania jonu (gtebokos¢ penetracji
~ 5 mm, energia jonu wapnia 8.5 - 7.6 MeV/u); c) ostatniej mozliwej do obserwa-
cji fazie hamowania jonu (gtebokosc penetracji ~ 10 mm, energia jonu wapnia 5.2 -

4.0 MeV/u).

Widma satelitarne serii K moga by¢ roztozone na dobrze odseparowane sktadowe
widm K« L° (linia diagramowa) i Ka L', KaL?... (grupy satelitarne) poniewaz rézni-
ce energii komponentéw nalezacych do danej struktury satelitarnej K oL s3 mniejsze
niz naturalne szerokosci linii. Z powodu zlozonego ksztattu linii satelitarnych Ko L™
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w procedurze dopasowania wszystkie struktury analizowano przy wykorzystaniu kil-
ku profili Voigta. Kazdy profil Voigta charakteryzuje si¢ centroidem energii, intensyw-
noscia, zafiksowana szerokos$cia Gaussa (1 eV) i szerokoscia Lorentza ograniczong
naturalng szerokoscia linii (I';, = 0.48 eV). Warto$¢ szerokosci Lorentza zaczerpnigta
zostata z tablic [54] 1 mimo, ze wartoS¢ ta odnosi si¢ do uktadu jednoatomowego, od-
powiadajaca mu szeroko$¢ dla krzemu chemicznie zwigzanego jest prawie identyczna
(réznica jest mniejsza niz 0.1 eV [55]). Szerokos$¢ Gaussa wyznaczono z linii diagra-
mowej K «, dla ktérej znana jest szerokos$¢ naturalna linii. Z procedury dopasowania
otrzymano usrednione przesuniecia energetyczne dla linii satelitarnych KaL” krze-
mu znajdujacego w otoczeniu tlenu (ze Srednich wazonych r6znic migdzy centroidami
profili Voigta) i ich wzgledne intensywnosci (okreslono jako sumg powierzchni profili
Voigta). Obie te wielkosci sa $cisle zwiazane ze stopniem jonizacji powtoki L (inten-
sywno$¢) i M (przesunigcie). Niemniej jednak informacje te dotycza momentu emisji
promieniowania rentgenowskiego. W celu uzyskania informacji o procesach jonizacji
w momencie zderzenia nalezy przeprowadzi¢ pogigbione analizy opisane ponize;j.

1.4.2. Obliczenia MCDF

W celu odtworzenia struktury satelitarnych widm rentgenowskich K aL" induko-
wanych w procesie hamowania jonu obliczono energie i prawdopodobienistwa przejs$¢
przy uzyciu wielokonfiguracyjnej metody Diraca-Focka (MCDF - MultiConfiguration
Dirac-Fock) z uwzglgdnieniem oddziatywania poprzecznego (Breita) i poprawek QED
(energii wlasnej SE 1 polaryzacji prézni VP). Wg Tossela interpretacja widm promie-
niowania krzemu w tetradalnym wigzaniu z tlenem wymaga molekularnych obliczen
orbitalnych [56]. Jednakze obliczenia wykonane dla atomu krzemu sa wystarczajaco
doktadne do dobrego odzwierciedlenia przejs¢ serii K zachodzacych w aerozelowej
tarczy Si0,, poniewaz w zderzeniach cigzkich jonéw produkowane sa w atomie krze-
mu stany wysoko zjonizowane.

Wielokonfiguracyjna metoda Diraca-Focka, wykorzystana do obliczen energii
1 prawdopodobienstw rentgenowskich przejs¢ serii K analizowanych w tej rozpra-
wie, zostata opisana szczegdétowo w wielu publikacjach Granta i wspétpracownikéw
[57, 58, 59, 60, 61, 62, 63]. Model ten zostat zaadoptowany przez M. Polasika do
obliczania struktury widm rentgenowskich i1 przedstawiony w wielu pracach, m.in.
[64, 65, 66, 67, 68, 69, 70, 71, 72, 73]. W tej pracy przedstawione zostang tylko naj-
wazniejsze zatozenia tej teorii. W catym podrozdziale uzywane sa jednostki atomowe.

W rachunkach MCDF, z ktérych korzystano w tej pracy, relatywistyczny efek-
tywny hamiltonian dla systemu /V-elektronowego, nazywany hamiltonianem Diraca-
Coulomba-Breita, jest wyrazany w postaci:
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N N
H=> hpi)+ Y, Cy, (1.15)
1=1

j>i=1

gdzie hp(7) jest operatorem Diraca dla i-tego elektronu [58]:

hp(i) =ca-p;+ (B —1)c? + Viue(rs) - (1.16)

W réwnaniu 1.16 a, oy, o, 1 3 to czterowymiarowe macierze Diraca, ¢ oznacza
predkosc¢ Swiatla, p; - ped i-tego elektronu, r; jest odlegtoscia i-tego elektronu od jadra,
Viue(T7) to operator reprezentujacy potencjat jadra.

Czton Cj; w réwnaniu 1.15 odpowiada za oddziatywania pomigdzy elektronami
i-tym oraz j-tym wskutek wymiany jednego fotonu i przedstawiony jest wzorem [60]:

Gy = — +T(ry), (117)
)
gdzie r;; - odlegtos¢ migedzy i-tym i j-tym elektronem, % jest operatorem oddziaty-
wania kulombowskiego (opisujacym wymiang fotonéw spolaryzowanych podtuznie),
a T'(r;;) jest operatorem Breita (opisujacym wymiang fotonéw spolaryzowanych po-
przecznie) [61]:

o« 1 — cos(wriy)

T(ry) = — d cos(wrij) + (o - Vi) (o - V) , (1.18)

Tij w2 i
gdzie w jest liczba falowa wymienianego fotonu wirtualnego. Funkcja falowa
U, (JMP) atomu N-elektronowego (ASF - Afomic State Function) opisujaca stan okre-
Slony liczbami kwantowymi wypadkowego catkowitego momentu pgdu J, jego rzutu
na wybrany kierunek M oraz parzystoscia p, ma w metodzie MCDF w formie wielo-
konfiguracyjnej postac [58, 61]:

s(JMP) Zcm D (Y JMP) (1.19)

gdzie s numeruje stany, ®(~,,JMP) to konfiguracyjne funkcje stanu (CSF - Configu-
ration State Function), m jest liczba CSF uwzglednionych w rozwinigciu, ¢,,(s) to
wspotczynniki mieszania konfiguracji dla stanu s, natomiast -, reprezentuje wszyst-
kie informacje potrzebne do jednoznacznego zdefiniowania danej funkcji stanu CSF
(tzn. informuje o liczbie obsadzen orbitali oraz o sposobie sprzg¢zenia catkowitych mo-
mentéw pedu wszystkich podpowtok).

Obliczenia MCDF wykonano przy uzyciu pakietu programu GRASP [63], opra-
cowanego przez Granta i wspotpracownikow, umozliwiajacego relatywistyczne obli-
czenia MCDF z uwzglednieniem nastgpujacych poprawek do energii (majacych duze
znaczenie w przypadku cigzkich pierwiastkoéw [57, 58, 59, 60, 61, 62, 63]): popraw-
ki Breita do operatora odpychania kulombowskiego oraz poprawek elektrodynamiki
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kwantowej, QED (Quantum ElectroDynamics): poprawki na energi¢ wlasna (emisja
i reabsorpcja wirtualnego fotonu w polu elektromagnetycznym) - SE (Self-Energy)
oraz na polaryzacje prozni (kreacja 1 anihilacja pary elektron - pozyton) - VP (Vacuum
Polarization). Poprawki QED (Egsg i Eyp) wlaczane sa do obliczer jako poprawki
zaburzeniowe pierwszego rz¢du po osiagnigciu samouzgodnienia i majg nastgpujaca
postac [64]:

Z4a?

™

Esp = 3 Fa(Za)% , (1.20)

Bve =Y a. [ [P20r) + Q)] Vir(r)dr, (1.21)

gdzie sumy biegna po wszystkich zajetych orbitalach a; « to stata struktury subtelnej;
qo. - liczba obsadzen dla orbitalu a; n, - gtéwna liczba kwantowa tego orbitalu;
P,(r)1Q,(r) - duza i mata radialna sktadowa orbitalu Diraca, zas Vi, p - potencjat pola-
ryzacji prozni. Wartosci F,(Z«) oblicza si¢ poprzez interpolacje wynikéw dla orbitali
wodoropodobnych. Prawdopodobiefistwa emisji spontanicznej obliczono na podstawie
formut, opartych na dwoch cechowaniach: Coulomba [57] 1 Babushkina [74].

Obliczenia MCDF wykorzystywane w tej pracy wykonano dla diagra-
mowych 1 satelitarnych przejS¢ serii K obserwowanych w eksperymencie
(KaL®, KaL', ... KaL®). W rachunkach zalozono, ze przejscia satelitarne KoL
odpowiadaja przejSciom zachodzacym ze stanéw majacych dziury 2p. Dziury 2s sa
transferowane do podpowlok 2p przez bardzo intensywne przejscia Coster-Kroniga
1 wktad dziur 2s do rozktadu dziur L w momencie emisji promieniowania rentgenow-
skiego moze by¢ zaniedbany [25]. Dlatego w obliczeniach MCDF jako stanu poczat-
kowego uzyto nastepujacej konfiguracji dziur: 15'2s°2p" (N=0,1,2,...5) dla przejsé
KalL®, KalL',...i KaL®.

Pochodzenie linii diagramowych K« L rézni si¢ od pochodzenia linii satelitar-
nych. Wzmocnione przejScia diagramowe indukowane sa gléwnie przez pojedyncza
jonizacj¢ wywolang przez elektrony lub fotony K absorbowane w tarczy [75], pod-
czas gdy linie satelitarne pochodza gtéwnie z bezposredniej jonizacji kulombowskiej
w wyniku oddziatywania jon-atom. Dlatego, w przypadku linii diagramowych w obli-
czeniach MCDF uzyto jako “podstawowego stanu” konfiguracji walencyjnej: 3s23p?.
W celu sprawdzenia zmian w konfiguracji w zewngtrznych powlokach spowodowa-
nych bezposrednia jonizacja kulombowska i przejSciami przegrupowujacymi LMM
w obliczeniach MCDF uzyto r6znych konfiguracji walencyjnych dla przejs¢ satelitar-
nych KaL" . Z powodu réznicy w ekranowaniu tadunku jadra energia fotonu wypro-
mieniowanego na skutek przejscia elektronu z powltoki L na powtoke K bedzie rézna
dla r6znych konfiguracji dziur w innych powlokach.
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Energia przejsScia diagramowego jest rowna:
E(Ka)=Ex — EL. (1.22)

Przesunigcie energetyczne linii satelitarnych W atomie z N dodatkowymi dziurami w
powtoce L odpowiada réznicy energii linii satelitarnych K« L" i energii linii diagra-
mowej KaL®. Przesuniecia te sa w przyblizeniu proporcjonalne do liczby dziur na

danej powtoce:
AE(KaL™) = BE(KaL™) — E(KaL®), (1.23)

gdzie AE(KaL™) jest przesunigciem energetycznym przejscia Ka w  ato-
mie z N dodatkowymi dziurami. Teoretyczne przesunigcia energetyczne Sred-
niej pozycji linii grup satelitarnych (w stosunku do pozycji linii diagramowych
(Esi(KaL'M%)=1740.41 eV) oszacowano dla réznych konfiguracji walencyjnych na-
stepujaco:

AE(KaLl"M™) = E(KaLM™) — E(KaL’M°). (1.24)
gdzie symbol M™ oznacza liczbg dziur w powloce M (lub wzbogacenie w elektro-
ny powloki walencyjnej na skutek efektu chemicznego). Teoretyczne wartosci prze-
sunigé energetycznych przedstawione zostaty w tabeli 1.3. W tabeli 1.3 symbol M*
reprezentuje w pelni zjonizowana powlok¢ M. Taka konfiguracja wystgpuje w mode-
lu relaksacyjnym niskotemperaturowej plazmy zaproponowanym przez Lankina [9].
Konfiguracja M° odpowiada “stanowi podstawowemu” 3s23p? (free-atomic valence
configuration). Wyniki obliczen prezentowane w ostatniej kolumnie oznaczone sym-
bolem M uwzgledniaja zmiany frakcji fadunkowej powloki walencyjnej wynika-
jace z efektu chemicznego. Nalezy tutaj podkresli¢, ze efekty chemiczne przejawiaja
si¢ w zupetnie rézny sposob dla nisko i wysoko zjonizowanych atoméw krzemu znaj-
dujacych si¢ w otoczeniu atomoéw tlenu.

Tabela 1.3: Teoretyczne przesunigcia energetyczne linii satelitarnych K oL w stosun-
ku do linii diagramowej K «L° (eV) dla réznych konfiguracji walencyjnych.

Konfiguracja walencyjna

Typ

przej$cia M M Mehem
KalL! 16.8 11.9 10.2
Kal? 32.0 254 23.0
Kal? 48.8 40.4 37.3
KalL* 67.4 57.1 51.1
KalL? 88.0 75.8 68.0
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W przypadku atoméw Si z jedna dziura na powloce K efekt chemiczny zmniejsza
liczbe elektronéw walencyjnych poprzez przeniesienie ich do sasiadujacych atoméw
tlenu (wiazanie chemiczne). “Chemiczna jonizacja” zwigksza energi¢ przej$¢ diagra-
mowych KaL®. Z powodu bezpoSredniego zwiazku miedzy efektywnym adunkiem
walencyjnym i przesuni¢ciem energetycznym jest ona okreslona przez elektroujem-
no$¢ sasiadujacych atoméw [37]. Im wyzsza elektroujemnosS¢ tym wigksze przesunig-
cie energetyczne w strong wyzszych energii.

W przypadku zwiazku SiO, atom krzemu gubi ~ 1.4 elektronéw, ktére sa prze-
noszone do sasiadujacych atoméw tlenu [40]. Wynik ten zostat zaczerpnigty dla po-
trzeb rachunkéw energii przej$¢ KaL'. Jako konfiguracji poczatkowej uzyto linio-
wej kombinacji konfiguracji powtoki walencyjnej: 3s'3p?, 3s23p! i 3s13p! [53]. Prze-
suniecie chemiczne linii KaL? w  stosunku do czystego atomu krzemu wynosi:
AE em=0.66 eV (Eepem(KaL?)=1741.07 eV, co jest zgodne z wartoSciami otrzyma-
nymi przez Zhenlina Liu (0.62+0.01 eV) [37] oraz z wartoSciami uzyskanymi w eks-
perymencie, ktéry na potrzeby niniejszej pracy zostal przeprowadzony w Instytucie
Fizyki Uniwersytetu we Fribourgu (0.66+0.01 eV).

Opis efektywnego tadunku walencyjnego przedstawiony powyzej jest prawdzi-
wy jedynie dla stanéw niskozjonizowanych i zatamuje si¢ w przypadku stanéw wy-
soko zjonizowanych stanowiacych poczatkowa konfiguracje dla przejsé satelitarnych
KaL¥. Po wytworzeniu wielu dziur w powloce L atomu krzemu, elektrony walen-
cyjne zwiazku SiO,, ktére poczatkowo sga rozmieszczone w poblizu elektroujemnych
ligandow tlenu, sa natychmiast przegrupowywane w stron¢ dodatnio natadowanego
jadra atomu krzemu [12]. Przegrupowanie to powoduje wzbogacenie powtoki walen-
cyjnej wysoko zjonizowanego atomu krzemu. Dlatego, w przeciwienstwie do stanéw
nisko zjonizowanych, efekt chemiczny redukuje energie przej$é satelitarnych Ko LY
wyzszych rzedéw powodujac negatywne przesunigcie chemiczne. Efekt ten w duzej
mierze zalezy od liczby dziur w powtoce L. W celu uwzglednienia tego efektu w spo-
s6b iloSciowy, obliczono przesunigcia energii dla r6znych konfiguracji powtoki walen-
cyjnej: 3s23p* dla przejsé KaL»?? i 3523pS dla przejs¢ KaL*®.

Wplyw wzbogacania chemicznego konkuruje z innymi procesami, ktére rowniez
moga modyfikowac strukturg powtoki walencyjnej np. ze wzglgdu na gesta nanopla-
zme¢ [9, 10, 11]. Dlatego szczegétowa analiza przesuni¢¢ energetycznych linii sateli-
tarnych przynosi unikalne informacje na temat konfiguracji powloki walencyjnej, co
ma zasadnicze znaczenie nie tylko dla okreslenia intensywno$ci przegrupowan, ale
takze dla badania tworzenia plazmy wzdluz toru jonu przechodzacego przez materie¢
skondensowana.
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1.4.3. Procesy przegrupowania

Analiza intensywnosSci linii satelitarnych widma promieniowania rentgenowskiego
pozwala na wyznaczenie pierwotnego rozktadu stanéw KLY wytworzonych w zde-
rzeniu. Intensywnosci linii satelitarnych Ko L? obserwowane w zmierzonym wid-
mie odzwierciedlaja rozktad dziur w powtoce L. w momencie emisji promieniowania
rentgenowskiego. W celu otrzymania pierwotnej konfiguracji dziur L (rozktad dziur
L w momencie zderzenia) w analizach uwzglgdniono wszystkie procesy przegrupo-
wan, ktére zachodzac migdzy zderzeniem a wypromieniowaniem kwantu X, zmienia-
ja liczbg dziur. Dominujacymi procesami bezradiacyjnymi dla atoméw o niskim Z sa
przejScia Augera, ktore znieksztalcaja obserwowane widmo promieniowania rentge-
nowskiego wskutek modyfikacji liczby dziur. Natomiast procesy Coster-Kroniga nie
modyfikuja liczby dziur L, ale moga powodowac ich redystrybucj¢ migdzy podpowto-

kami powtoki L.
M, ———— M, ——o— M, —————
M ——————— M —————— M —————
1 ] 1 1 il
ff N
IJ' '
L, o—¢f—0—0- L, “—o—o—o- L, +—oto—o
L —_—— L —_—— L —_—
K ——— K ——— K ———
a) Auger LMM b} Coster-Kronig LMM c) przejicie radiacyjne

Rysunek 1.18: Schemat przejs¢ zmieniajqcych rozktad dziur w powtoce L.

Prawdopodobienstwo, ze dziura na powloce L zostanie zapelniona przed emisja
kwantu X dany jest wzorem:

FLq(l - Zi<j fzg)

R = ,
' +17,

(1.25)

gdzie f;; jest wspotczynnikiem Coster-Kroniga, Iy =T#+ 41T, =T'{ + T +T¢K
sa catkowitymi szerokosciami stanéw atomowych K i L (I'’® i I'* oznaczaja szerokosci
przejs¢ radiacyjnych i Augera, FAl_, FRi, FEK reprezentuja szerokosSci przejS¢ Augera,
radiacyjnych i Coster-Kroniga). Catkowity wspétczynnik przegrupowania R, dany jest
przez sum¢ wazong wspoétczynnikéw R; dla poszczegdlnych podpowtok:

3
R=> wR;, (1.26)
i=1

gdzie w; sa wagami zaleznymi od prawdopodobieristwa jonizacji podpowtok L. Zakta-
dajac, ze prawdopodobienstwa jonizacji podpowtok 2s i 2p, dla parametru zderzenia
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b=6000 fm, sa réwne (w rzeczywisto$ci wartosci te sg rozne: po, = 0.44, py, = 0.42)
wspotczynniki wy o = 1/4 1 ws = 1/2 stosownie do liczby elektronéw na danej podpow-
toce L. Biorac pod uwage przejscia redukujace liczbe dziur (przejscia Augera LMM
1 przejScia radiacyjne M — L) prawdopodobienstwo przegrupowania (wzor 1.25) moz-
na zapisa¢ w postaci:

_Ti+TF
ERV'ES VR

W przypadku atomu krzemu kazda dziura z podpowloki L, jest natychmiast przeno-

R; (1.27)

szona do podpowtoki L, lub L3 poprzez proces Coster-Kroniga . Dlatego wzor 1.27
mozna zredukowa¢ do formy:

Fé23 —"_ F]L%ZS

R~ Ry3 = .
23 FK+FL23

(1.28)
W obliczeniach dla atoméw jednokrotnie zjonizowanych warto$ci szerokos$ci dla
przejs¢ radiacyjnych i Augera zaczerpnigto dla I'2, z pracy [76], dla T'%,,, T4y,
z pracy [77], dla "4, z pracy [78]. W przypadku podpowtok Lo szerokosci przejsé
radiacyjnych M — Lys 1 Augera LMM zaczerpnigto z pracy [27].

Prezentowane powyzej oszacowanie wspoétczynnika przegrupowania moze by¢ sto-
sowane jedynie dla atoméw jednokrotnie zjonizowanych w powtoce L. W przypadku
atoméw wielokrotnie zjonizowanych nalezy wzia¢ pod uwage zmiany szerokosci po-
jawiajace si¢ w rownaniu 1.28. Zmiany szerokoSci przejs¢ przegrupowujacych za-
chodzacych w czasie migdzy zderzeniem jon-atom a emisja fotonu silnie zaleza od
walencyjnej frakcji tadunkowej atomu krzemu. Frakcja ta powstaje na skutek joniza-
cji powloki M. Powloka walencyjna jest wrazliwa na §Srodowisko chemiczne i dlatego
silnie oddziatuje z ligandami. W zwiazkach chemicznych stan walencyjny atomu ma
istotny wptyw na parametry widma, takie jak wzgledna intensywnos¢ linii, czy tez po-
tozenie piku. W przypadku zmiany fadunku redukowane jest ekranowanie fadunku ja-
dra, w zwiazku z czym ulegaja zmianie energie wiazania elektronéw na zewngtrznych
powtokach atomowych. Aby znaleZ¢ fizyczny mechanizm zmian w widmie promienio-
wania serii K nalezy wzia¢ pod uwagg niektére podstawowe sytuacje: 1. przeniesienie
elektronéw walencyjnych z jednego atomu do drugiego; 2. przegrupowania elektro-
néw walencyjnych. Mamy zatem do czynienia ze zmianami w gestoSci elektronowe;.
Wzrost gestosci tadunku walencyjnego powinien powodowac zwigkszenie ekranowa-
nia elektronéw walencyjnych. Gdy zwigksza si¢ ekranowanie, zmniejsza si¢ energia
wigzania elektronéw walencyjnych. Spadek energii wigzania elektronéw walencyj-
nych nie wptywa znaczaco na czas zycia dziury na powloce L. Skrécenie czasu zycia
dziury na powtoce L jest spowodowane gléwnie przez wzrost liczby elektronéw na po-
wloce M. Z tego tez powodu prawdopodobienstwa przejs¢ Augera LMM sa znacznie
zwigkszone. Ponadto na dziurowa konfiguracje walencyjng moga mie¢ wptyw struktu-
ry niskotemperaturowej plazmy pojawiajace si¢ lokalnie w wyniku grzania tarczy.
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Obliczone przy uzyciu modelu lokalnego potencjatu [12] wspétczynniki przegru-
powania dla réznych konfiguracji walencyjnych przedstawione zostaly w tabeli 1.4.
Dla poréwnania przedstawiono roéwniez wspoiczynniki przegrupowania policzone
w oparciu o statystyczng metode skalowania. W procedurze tej zalozono, ze szero-
koSci standw skaluja si¢ w sposob statystyczny (sa proporcjonalne do liczby elektro-
néw dostgpnych do przejscia radiacyjnego badz bezradiacyjnego) [79, 80]: I'? o< v,
' o v,(v, — 1), gdzie v, jest liczba elektronéw mogacych bra¢ udzial w przejsciu
radiacyjnym, v, jest liczbg elektronéw mogacych braé udzial w przejSciu Augera np.
4, oc vp(vy — 1). Graficzne zestawienie wspétczynnika przegrupowania i wspot-
czynnika fluorescencji oraz szerokoSci otrzymanych przy uzyciu procedury skalowa-
nia oraz szerokosci oszacowanych przy uzyciu procedury uwzgledniajacej efekty che-
miczne przedstawiono na rysunku 1.19.

Tabela 1.4: Teoretyczne warto$ci wspétczynnikow przegrupowania Ry dla stanéw
KL" atomu krzemu Si w réznych konfiguracjach walencyjnych (M*, M°, M¢chem),
Ms<@ obliczony metoda skalowania. Warto$ci wsp6lczynnikéw przegrupowania dla
konfiguracji M°, M"*™ zaczerpnigto z pracy [12].

Wspdiczynnik Konfiguracja walencyjna
przegrupowania M* MO Mchem Mseal
Ry - 6.2 7.7 5.7
Rs - 14.3 23.5 14.2
Rs - 26.2 47.8 26.2
Ry - 433 72.0 42.2
Rs - 60.2 86.9 61.2
Rg - 78.8 94.8 79.7
R, - 92.2 98.3 92.8
Rs - 98.6 99.5 97.3

Dla catkowicie zjonizowanej powloki walencyjnej (M*) procesy przegrupowania
sa calkowicie sttumione, poniewaz w powloce M brak jest elektronéw, ktére mogty-
by uczestniczyé w przegrupowaniu. Catkowicie zjonizowana konfiguracja walencyjna
odpowiada sytuacji, w ktorej silna jonizacja powloki M lub/i powstanie strukutur na-
noplazmowych dominuja nad efektami chemicznymi. Wspétczynniki przegrupowania
osiagaja najwigksza warto$¢ dla wzbogaconej elektronowej frakcji walencyjnej spo-
wodowanej efektami chemicznymi. Ta konfiguracja odpowiada procesowi, w ktorej
wzbogacenie powtoki walencyjnej przewyzsza wszystkie procesy, ktére moga reduko-

43



—

[eV]

0.01

-

o

o
|

o
o O
IR

[%]

TN
o
|

N
o
1

o

Liczba dziur L

Rysunek 1.19: (a) Szerokosci naturalne K i szerokosci przejs¢ Augera LMM, (b) wspot-
czynniki fluorescencji wy ., oraz wspotczynniki przegrupowania dla stanéw K LY atom
krzemu otrzymane przy uzyciu metody skalowania (linie kreskowane) oraz przy uzyciu

metody zawierajqcej obliczenia efektu chemicznego (line ciagte) zaczerpniete 7 [12].

wac liczbg elektrondw w powloce M. Znaczaco mniejsze wspotczynniki przegrupowa-
nia otrzymane dla zapelnionej powloki M (M®) moga réwnowazy¢ procesy wzboga-
cania powtoki M z procesami odpowiadajacymi za redukcje liczby elektronéw w po-
wloce M. W tabeli mozna réwniez zobaczy¢, ze wartosci wspoétczynnikow przegrupo-
wania policzonych metoda skalowania sa bliskie wartoSciom otrzymanym przez Hart-
manna dla konfiguracji M ,,pojedynczego” atomu [12].
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Znajac intensywnoSci linii satelitarnych i wartosci wspétczynnikéw przegrupowa-
nia wyznaczy¢ mozna rozktad dziur L w momencie zderzenia jon-atom. Intensywnosci
XN diagramowych i satelitarnych przej$¢ KaL" obserwowanych w eksperymencie
zwiazane sa z pierwotnym rozktadem I nastepujacymi relacjami:

X0 = (I°4+ RyI' + R RoI? + ... + Ry Ro... Ry I®)wY,, (1.292)
X' = (I' + RoI> 4+ ... + Ry...RgI®)(1 — Ry)wi, (1.29b)
XN = (N + Ry IV 4 4+ Ryy1. ReI®)(1 — Ry)wh,, (1.29¢)
X" =(I"4 RgI®)(1 — Ry)wk, (1.29d)
X8 =I%(1 — Rg)wh,, (1.29)
gdzie Ry, ...,Ry7 sa prawdopodobienstwami przegrupowania elektronu dla danej

konfiguracji dziur w powloce L, w¥  reprezentuje wspdlczynnik fluorescencji przej-
Scia Koz N dodatkowymi dziurami w powtoce L:
y IE (LY)

— 1.30
WKa Fﬁa(LN)—FF?}B(LN)—FF‘;}(LN)’ ( )

gdzie T'%,(LY) i TE5(LY) sa szerokoSciami przej$¢ radiacyjnych Ko i Kf3, na-
tomiast szeroko$¢ I'4 (L") odpowiada przejsciom Augera K w obecnosci N dziur
w powtoce L.

1.4.4. Prawdopodobienstwa jonizacji powloki L

Obserwowany rozktad linii satelitarnych promieniowania rentgenowskiego od-
zwierciedla rozktad stanéw KLY w momencie emisji fotonu. Intensywno§¢ promienio-
wania serii K silnie zalezy od produkcji dziur w wewngtrznych powtokach atomowych.
Przekrdj czynny na produkcje dziury w powloce K atomu krzemu bombardowanego
przez jony wapnia zalezy zaréwno od energii jonu jak i jego stanu fadunkowego (ry-
sunek 1.20). Przekroje czynne na jonizacj¢ otrzymano z obliczen przy uzyciu kodu
LOSS [81], bazujacego na nierelatywistycznym przyblizeniu Borna, przy zatozeniu,
ze wzgledna predkosé v oddziatujacych czastek jest dosé wysoka: v > 2.2x10% cm/s,
tak ze jadro i elektrony tarczy sa traktowane jakby byly w spoczynku. Ponadto kod
LOSS uwzglednia strukturg atomowa tarczy. Otrzymane wartoSci przekrojéw czyn-
nych sa wzglednie duze dla energii od 2 do 10 MeV/u i zmieniaja sie od 5x 10718 do
7x10718 cm?. Przy nizszych warto$ciach energii jonéw wapnia produkcja dziur w po-
wtoce K atomu krzemu jest na tyle niska, ze obserwacja widm rentgenowskich serii K
jest praktycznie niemozliwa.

Wartosci przekroju czynnego na jonizacj¢ powtoki K atomu krzemu przez jo-
ny wapnia pozwalaja oszacowaé Srednig droge swobodna jonéw wapnia w oSrod-
ku hamujacym: [ = 1l/ogn, gdzie ok jest przekrojem czynnym na jonizacje
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Rysunek 1.20: Zaleznos¢ przekroju czynnego na jonizacje atomu krzemu od energii
jonow wapnia.

powtoki K (w cm?), n, jest gestoscia atoméw tarczy (w cm™~3). Z poréwnania Sred-
niej drogi swobodnej [ ~ 20-40 nm z odleglo$ciami migdzy atomami Si w kwarcu
(0.23- 0.3 nm) mozna oszacowac iz co setny atom ulega jonizacji K. Produkcji dziury
w powloce K w pojedynczym zderzeniu moze towarzyszy¢ jonizacja powtok L i M.
W ten spos6b atom moze osiagnaé wysoki stopien jonizacji. Podobne oszacowania
dla powtok L i M (I ~ 2-6 nm i [;; ~ 0.2-0.5 nm) wskazuja, ze wokot trajektorii
jonu co dziesiaty atom jest jonizowany na powtoce L i prawie kazdy atom krzemu
jest jonizowany na powtoce M. Prowadzi to do silnie niejednorodnego rozktadu stop-
nia jonizacji oSrodka hamujacego wzdtuz trajektorii jonu bezposrednio po zderzeniu
jon-atom i w konsekwencji do skomplikowanej struktury widma promieniowania rent-
genowskiego tarczy.

Zgodnie z wyliczeniami Monte-Carlo ok. 60% zjonizowanych elektronéw tarczy
krzemowej bombardowanej przez jony wapnia w poczatkowej fazie hamowania jonu
(11.4 MeV/u) ma energi¢ w zakresie 10 - 100 eV [82]. Elektrony te pozostaja w gra-
nicach $ciezki jonu (track core) w wyniku silnego potencjatu kulombowskiego wytwa-
rzanego przez zjonizowane atomy. Pozostale elektrony uciekaja z obszaru oddziatywa-
nia 1 powoduja jonizacj¢ atomow odlegltych od Sciezki jonu, co mozna zaobserwowac
w widmie promieniowania rentgenowskiego jako wzmocnienie linii diagramowej K a.
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Stopien jonizacji $ciezki jonu oraz liczba wolnych i szybkich elektronéw deter-
minuje procesy zachodzace w granicach Sciezki jonu. Jesli Sciezka jonu jest silnie
zjonizowana 1 nie zachodzi neutralizacja rdzenia, odpychanie silnie zjonizowanych
atomOw prowadzi do eksplozji kulombowskiej i zniszczenia struktury wokét Sciezki
jonu [83, 84]. Jezeli jednak jonizacja jest staba, moze dojS¢ do szybkiej neutralizacji
rdzenia wskutek powrotu zjonizowanych swobodnych elektronéw. Stopien jonizacji
atom6w krzemu Sciezki wzdtuz toru ruchu jonu mozna okresli¢ za pomoca modelu
statystycznego.

Jonizacja powtoki K atomu tarczy zachodzi dla trajektorii pocisku z parametrem
zderzenia mniejszym niz Sredni promiefi powtoki K. Zderzenia prowadzace do pro-
dukcji dziury w powloce K mozna traktowa¢ jako centralne w skali calego atomu.
W przypadku bezposredniej jonizacji zachodzacej w zderzeniach okoto-centralnych
elektrony z powtoki L sg wybijane z atomu gléwnie w sposéb niezalezny. Zaktadajac,
ze prawdopodobienistwo wybicia elektronu z réznych podpowtok powtoki L jest takie
samo, nalezy oczekiwa¢, ze rozktad dziur L jest rozktadem dwumianowym, a zatem
przekréj czynny na wytworzenie stanu KLY w zderzeniu z parametrem zderzenia b
dany jest wzorem :

oxpy =27 [5° 2pr (b)(1 — px (D))
(1.31)

x ( ; ) P O)[1 — pe ()b,

gdzie pyi 1 py jest prawdopodobieistwem jonizacji powtoki K i L na elektron. Za-
lezno$¢ prawdopodobienstwa jonizacji powloki 1s oraz podpowlok 2s, 2p 1 3s, 3p
obliczonych przy uzyciu modelu SCA-HYD (teoria SCA z wodoropodobnymi funk-
cjami falowymi) w module SA (separated atom) przedstawia rysunek 1.21. Poniewaz
prawdopodobienstwo jonizacji py, jest state dla szerokiego zakresu wartosci parametru
zderzenia rozktad stanéw K L mozna opisaé rozktadem dwumianowym, w ktérym
pr jest scharakteryzowane przez jeden parametr b¢// =6000 fm, przy ktérym b x pg (b)
osiaga maksimum. W zwiazku z tym dla niskich parametréw zderzenia (0 < b < b¢//)
rownanie 1.31 mozna uprosci¢ do postaci:

8
OKIN = ( N ) pg(beff)[l —pL(beff)]g_N X Ok, (1.32)

gdzie o jest przekrojem czynnym na produkcje dziury w powtoce K.

Rozktad stanéw KL» mozna opisaé rozktadem dwumianowym z jednym parame-
trem py tylko wtedy, gdy zaniedbywalnie male jest prawdopodobiefistwo produkcji
dziury poprzez proces wychwytu elektronu atomu tarczy do wolnych stanéw zwigza-
nych pocisku. Wktad wychwytu elektronu jest zaniedbywalny gdy Zp < Z7 a istotng
rolg zaczyna odgrywaé, gdy Zp > Zr i vp = v.. Proces wychwytu elektronu bedzie
powodowat inny rozktad dziur L. Dlatego dwumianowy rozktad stanéw KL" powinien
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Rysunek 1.21: Teoretyczna zaleznos¢ prawdopodobieristwa jonizacji powtoki K oraz
podpowtok L i M atomu krzemu przez jony wapnia o energii 11 MeV/u.

uwzgledniaé proces wychwytu elektronu i musi zosta¢ zmodyfikowany [79, 25]. Prze-
krdj czynny na produkcje dziury w powloce L wytworzonej przez wychwyt elektronu
z atomu krzemu do stanéw zwigzanych jonéw wapnia (przy réznych energiach jonu),
przedstawiony w tabeli 1.5, obliczono za pomoca nierelatywistycznej teorii eikonalne;j
[85]. Zaktadajac, ze w zderzeniu centralnym stosunek prawdopodobienstwa wychwytu
elektronu do prawdopodobienstwa jonizacji wprost sg proporcjonalne do przekrojow
czynnych na te procesy, mozna oszacowac prawdopodobienstwo wychwytu elektronu
dla niskich warto$ci parametréw zderzenia.

Wyniki z tabeli 1.5 wskazuja, ze wychwyt elektronu z powtoki L atomu krzemu
do powtoki K jonu wapnia jest procesem bardzo stabym w poréwnaniu z bezposrednia
jonizacja powtoki L (wigcej niz trzy rzedy wielkoSci) i nie odgrywa istotnej roli w pro-
cesie produkcji dziur L. Ponadto fakt, ze stany tadunkowe jondw wapnia zderzajacych
sie z tarcza aerozelowa SiO, sa zdominowane przez jony Ca'8* (44.7%) i Cal™ (28%)
[7], a co za tym idzie brak jest wolnych stanéw zwiazanych powtoki K pocisku, wy-
chwyt elektronu z powtoki L do powtoki K (L-K) staje si¢ praktycznie niemozliwy.
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Tabela 1.5: Teoretyczne przekroje czynne na wychwyt elektronu z powtoki L (teoria
eikonalna) i1 bezposredniej jonizacji (SCA) atomu krzemu przez catkowicie obdarte
z elektronéw jony wapnia [cm?].

Energia ot K UggL,M o’

~11 MeV/u 8.1 x 10720 2.0x 1071 2.9 x 1077
~8 MeV/u 7.1 x 1072 77 x 10719 4.1 x 1077
~5 MeV/u 4.6 x 1072 6.6 x 10718 6.5 x 1017

Dlatego w obliczeniach uwzgledniono jedynie wychwyt elektronu L-L i L-M:
Al S A (1.33)

Zaktadajac, ze dziury w powtoce L moga by¢ produkowane niezaleznie w procesie
bezposredniej jonizacji lub/i w procesie wychwytu elektronu, obydwie czgsci rozkta-
déw dziur L zwigzanych z jonizacja wprost i z wychwytem elektronu, moga by¢ opisa-
ne przez rozktad dwumianowy. Rozktad dziur wytworzonych w wyniku bezposrednie;]
jonizacji powtoki L, w wyniku ktdrej usuwane jest n elektronéw z [ dostgpnych:

oy = ( TZL ) x (pP1)" x (1-p") " (1.34)

gdzie pP! jest prawdopodobieristwem bezposredniej jonizacji (na elektron). Adekwat-
nie, wzglgdna jonizacja powtoki L,w wyniku ktdrej atom traci n’ elektronéw z I’ do-
stepnych na powtoce L wynikajaca wychwytu elektronu L-L i L-M wynosi:

P = ( g ) < ()" x (1-p59) (135)

gdzie pFC jest prawdopodobiefistwem wychwytu elektronu (na elektron).
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Zaktadajac, ze populacja dziur L powstaje w wyniku dwdéch nieskorelowanych pro-
cesow, prawdopodobienistwo wytworzenia N dziur w powtoce L w zderzeniu jon-atom
dla danego parametru zderzenia b, moze by¢ zapisana w modelu dwukrokowym (bez-
posrednia jonizacja poprzedzona wychwytem i odwrotnie):

Pl = 3P PR + Pas PR -1n) + Pas P20
(1.36)
+5 PRy PR + PRy PR 17 + PEy PAF 26

HPE P s -+ PR Pos-m)s

gdzie P’y i Pl sa rozktadami populacji dziur L otrzymanymi z rozktadéw dwu-
mianowych, natomiast N = n + n’ jest catkowita liczba dziur wytworzonych w po-
wtoce L w wyniku proceséw bezposredniej jonizacji i wychwytu elektronu. Wyrazenie
PEC(0,8)PPI(N,8) oznacza, ze zaden z 8 dostgpnych elektronéw nie zostat wychwy-
cony przez pocisk, w zwiazku z tym NN elektronéw z 8 zostalo zjonizowanych w pro-
cesie bezposredniej jonizacji kulombowskiej. Wyrazenie PF¢(1,8)PPI(N — 1,7)
oznacza, ze jeden elektron z 8 dostepnych zostal wychwycony do wolnych stanéw
zwigzanych pocisku w zwiazku z tym na powloce L zostato dostgpnych 7 elektro-
néw, z ktérych (N — 1) zostato zjonizowanych w procesie bezposredniej jonizacji
kulombowskiej. Wyrazenie PPT(N,8)PEC(0,8 — N) oznacza, ze N elektronéw zo-
stato zjonizowanych, w zwiazku z tym 0 elektronéw zostato wychwyconych z (8 — N)
dostepnych itd.

Przy pomocy tego modelu oraz uzywajac procedury dopasowania otrzyma¢ moz-
na pierwotne rozktady stanéw KLY. W celu otrzymania jednoznacznych wynikéw
z procedury dopasowania, tylko jeden parametr moze pozosta¢ swobodny. Poniewaz
dla rozwazanych energii pocisku bezposrednia jonizacja dominuje nad wychwytem
elektronu z powloki L, ustalone zostatlo prawdopodobienstwo wychwytu elektronu,
natomiast prawdopodobienstwo jonizacji pozostato parametrem swobodnym. W ten
sposéb otrzymano pierwotne rozklady stanéw KLY i prawdopodobieristwa jonizacji
dla wszystkich faz procesu hamowania jonu wapnia w tarczy aerozelowej SiO.
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1.5. Woyniki i dyskusja

1.5.1. Przesuniecia energetyczne linii satelitarnych

Otrzymane w wyniku analiz przesunigcia energetyczne linii satelitarnych KoL
(w stosunku do linii diagramowej K «LL°) w trzech fazach hamowania jonéw wapnia w
tarczy aerozelowej SiO, pokazano na rysunku 1.22 (wczesna - E; = 11.4-10.6 MeV/u,
$rednia - E; = 8.5-7.6 MeV/u i koficowa - E3 = 5.2-4.0 MeV/u). Wartosci eksperymen-
talne poréwnano z obliczeniami teoretycznymi. Rozwazano trzy modele teoretyczne:
M* - odpowiada silnej jonizacji powloki M (niebieska linia), M® - symbolizuje kon-
figuracje dla atomu krzemu w stanie podstawowym 3s23p? (czerwona linia) i M ™
- konfiguracja uwzgledniajaca chemiczne otocznie atomu krzemu. Wartosci liczbowe
przesuni¢C energetycznych mierzonych w réznych fazach hamowania jonéw w aero-
zelowej tarczy SiO, podano w tabeli 1.6, natomiast wartoSci teoretyczne podano w
rozdziale 1.2.3 w tabeli 1.3. WartoSci przesunig¢é energetycznych obliczonych przy
uzyciu MCDF dla catkowicie zjonizowanej powloki M sa wyzsze niz wartosci ekspe-
rymentalne. Réwniez rachunki dla konfiguracji M (3s23p?) przeszacowuja dane eks-
perymentalne. Rozbiezno$¢ migdzy wartoSciami eksperymentalnymi a teoretycznymi
dla M* ro$nie wraz ze wzrostem stopnia jonizacji powloki L.

Tabela 1.6: Srednie przesuniecia energetyczne linii satelitarnych & oL mierzone dla
trzech r6znych faz hamowania jonu (w eV).

Typ Faza hamowania jonu

przejscia wczesna Srednia koncowa
KalL! 10.1+£1.1 9.9+0.9 9.7£1.0

Kal? 22.241.2 22.24+0.8 22.74+0.9
KalL? 36.1+£1.0 35.6+0.9 36.2£1.0
KalL* 49.6+1.0 50.1£1.0 50.9£1.2
KalL?® 63.3+1.2 64.8+1.2 64.8+1.6

Obliczenia teoretyczne dla konfiguracji M* bardzo Zle opisuja dane eksperymen-
talne. Wyklucza to zatem powstawanie nanostruktur plazmowych. Rachunki dla M°
poprawiaja wynik, jednak nadal nie odzwierciedlaja wartoSci eksperymentalnych. Ob-
serwowane niezgodno$ci miedzy eksperymentem a obliczeniami dla konfiguracji M*
i M° mozna wyttumaczyé tym, ze w obliczeniach teoretycznych dla tych konfiguracji
nie uwzgledniono wptywu chemicznego otoczenia atomu krzemu.
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Rysunek 1.22: Poréwnanie przesunieé energetycznych linii satelitarnych Ko L™ otrzy-
manych dla trzech réznych energii pocisku ~ 1 IMeV/u, ~ 8 MeV/u i~ 5 MeV/u z obli-
czeniami MCDF otrzymanymi dla réznych konfiguracji walencyjnych. Niebieska linia
odzwierciedla obliczenia zapetnionej powtoki M (M°), dla catkowicie zjonizowanej
powtoki M (M*), a czerwona, przerywana linia odpowiada chemicznie wzbogaconej
konfiguracji walencyjnej (M<'*™).

Rachunki teoretyczne uwzglgdniajace wzbogacenie powloki walencyjnej reduku-
ja wartoéci przesunigé energetycznych linii satelitarnych Ko L™, co wyraznie widaé
na rysunku 1.22 (kreskowana czerwona linia). Zgodno$¢ tych obliczen z wynikami
eksperymentalnymi wskazuje, ze we wszystkich rozwazanych fazach hamowania jo-
nu powloka walencyjna atomu krzemu w momencie przejscia rentgenowskiego serii
K jest silnie wzbogacona przez elektrony. Elektrony te pochodza z sasiednich atoméw
tlenu. Zredukowane przesunigcia energetyczne Swiadcza, ze ubytek elektronéw po-
wloki M powodowany przez jonizacj¢ i procesy przegrupowania jest kompensowany
przez naptyw elektronéw z powtoki walencyjnej zwiazku SiOs.

W ostatniej fazie hamowania jonu wzrasta prawdopodobiefistwo jonizacji powto-
ki walencyjnej. Wigksza jonizacja powtoki M atomu krzemu powinna powodowac
wzrost wartosci przesunigé energetycznych linii satelitarnych K« L”. Mozna jednak
zauwazy¢, ze przesunigcia linii satelitarnych przy réznych energiach pocisku réznig
si¢ nieznacznie, a zatem walencyjna konfiguracja nie zmienia si¢ z energia pocisku.
Spowodowane jest to tym, ze wielokrotnie zjonizowany na wewnetrznych powtokach
atom krzemu stanowi silne centrum tadunku dodatniego w wieloelektronowym ukta-
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dzie Si0O; z sitami centralnymi silnie przyciagajacymi elektrony ze stanéw walencyj-
nych atoméw zwiazanych chemicznie z atomem krzemu. Prowadzi to do transformacji
stanéw walencyjnych krzemu 1 powstania wzbogaconej powtoki walencyjnej (gtdwnie
na podpowlokach 3p i 3d). A zatem niska warto$¢ eksperymentalnych wartosci prze-
sunig¢ energetycznych sugeruje, ze powloka walencyjna atomu krzemu zostata wzbo-
gacona przez czg¢$¢ elektronéw przyciagnigtych przez dodatnie centrum Si z ligandéw
tlenu. Widac¢ zatem, ze efekt wzbogacenia elektronowego dominuje nad jonizacja ze-
wnetrznych powlok atomowych we wszystkich fazach hamowania jonu.

1.5.2. Pierwotny rozklad stanéw KL"  wytworzonych
w zderzeniach

Wzgledne intensywnosci przej$¢ diagramowych i satelitarnych Ko LY w atomie
krzemu indukowane przez hamujace w tarczy aerozelowej SiO, jony wapnia (z energia
poczatkowa 11.4 MeV/u) przedstawiono w tab. 1.7.

Tabela 1.7: Eksperymentalne intensywnosci linii diagramowej K oL i linii satelitar-
nych Ko L" mierzonych w réznych fazach procesu hamowania jonu (w %).

Intensywnos¢é Faza hamowania jonu

linii KoL wczesna Srednia koncowa
X0 141414 139+14 7.34+09
X! 146 = 1.8 139+ 1.6 7.1+1.0
X2 256+ 1.6 2324+ 1.5 203 4+2.2
X3 2204+1.9 241+ 1.9 27.6 29
X4 14.8 £2.0 145419 209 +2.3
X5 6.6 1.8 7.8+ 1.5 11.8+1.6
X6 224+20 26+20 494+ 1.0

Z intensywnosci linii satelitarnych SiO, obserwowanych w widmie rentgenowskim
KaL" (N=1,2,...,6) otrzymano pierwotny rozktad dziur w réznych fazach procesu
hamowania jonu. Zaktadajac, ze dziury L sa produkowane niezaleznie w procesie jo-
nizacji bezposredniej lub/i w procesie wychwytu elektronu, w modelu statystycznym
oba procesy odpowiadajace za produkcje dziur L moga by¢ opisane przez rozktad dwu-
mianowy ze swobodnym parametrem prawdopodobienistwa jonizacji i z ustalonym pa-
rametrem prawdopodobieistwa wychwytu elektronu. W ten spos6b model reproduku-
je pierwotny rozktad dziur L i prawdopodobienistwa jonizacji powtoki L. Swobodny
parametr dopasowania w tej procedurze jest Srednim prawdopodobienstwem jonizacji
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powloki L na elektron, prawdopodobiefistwo wychwytu elektronu jest natomiast osza-
cowane z teorii eikonalnej. W celu otrzymania pierwotnego rozktadu dziur i warto-
Sci prawdopodobienstw jonizacji powtoki L wytaczono z analiz przejscia diagramowe
K« L° poniewaz pojedyncza jonizacja powloki K ma w znacznej mierze inne pocho-
dzenie (jonizacja wtdrna przez fotony i elektrony [75]) niz populacja stanéw wielo-
krotnie zjonizowanych KL (jonizacja bezposrednia w wyniku zderzenia jon-atom).

Na rysunku 1.23, przedstawiono pierwotny rozktad dziur L otrzymany przy réz-
nych zalozeniach dotyczacych konfiguracji walencyjnej. Wyniki te reprezentuja roz-
ktady dla ostatniej fazy procesu hamowania, gdzie wystgpuje najwyzszy stopien joni-
zacji powtoki L jak réwniez oczekiwana jest najwigksza intensywnoS$¢ procesOw prze-
grupowania. Przerywana czerwona linia odpowiada pierwotnemu rozkladowi dziur
L otrzymanemu przy zalozeniu catkowicie zjonizowanej powtoki M. W tym przy-
padku procesy przegrupowania nie moga mie¢ miejsca z powodu braku elektronéw
w powtoce M.
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0,251 —e— Mchem , .
\O _ ™ "
‘N ’
O 0,20 /4
c ] 1 £
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Rysunek 1.23: Pierwotny rozktad dziur w atomie krzemu indukowany przez jony wap-
nia w koriowej fazie hamowania (E ~ 5 MeV/u) otrzymany dla roznych konfiguracji
walencyjnych. Niebieska linia odzwierciedla rozktad dziur L otrzymany dla wzbogaco-
nej chemicznie powtoki walencyjnej (M<"*™), czerwona przerywana linia dla catko-
wicie zjonizowanej powtoki M (M*), a czarna przerywana linia odpowiada rozktadowi

dziur L przy uzyciu procedury skalowania dla zapetnionej powtoki M (M°).
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Procedura statystycznego skalowania proceséw przegrupowan pozwala na otrzy-
manie pierwotnego rozktadu dziur L nieco przesunigtego w strong wyzej zjonizowa-
nych stanéw (czarna kropkowana linia na rysunku 1.23). W tym przypadku konfi-
guracja powloki M zostata przyjeta jako 3s%3p?. Takie statystyczne skalowanie nie
uwzglednia jednak miedzyatomowego przeptywu elektronéw walencyjnych z ligan-
déw tlenu do zjonizowanego krzemu. Poniewaz frakcja elektronéw walencyjnych wy-
soko zjonizowanego krzemu nie jest uwzgledniona w tym przyblizeniu, wysoki stopiefi
jonizacji powloki L nie moze by¢ odtworzony. Na rysunku 1.23 niebieska linia repre-
zentuje pierwotny rozklad dziur L otrzymany przy uzyciu procedury przegrupowan
uwzgledniajacy chemiczne otoczenie powtoki walencyjnej (M**™). Po uwzglednie-
niu poprawek “chemicznych” pierwotny rozktad dziur L przesuwa si¢ mocno w strong
wyzej zjonizowanych stanéw KLY. W ten sposéb otrzymuje sie wysoki stopiefi joni-
zacji powtoki L.

Poprawny wybor procesOw przegrupowania rozwazanego uktadu atomowego be-
dacego w danym Srodowisku chemicznym wymaga precyzyjnej wiedzy o konfiguracji
powloki walencyjnej dla kazdego stanu dziurowego KLY produkowanego w zderze-
niu jon-atom. Informacja ta moze by¢ wyprowadzona z eksperymentalnych przesunigé
energetycznych satelitéow Ko L", ktére zaleza od konfiguracji powtoki walencyijnej.
Niskie wartoéci przesunieé energetycznych satelitéw K« L” obserwowane w ekspe-
rymencie i dyskutowany szczegétowo w poprzednim rozdziale wskazuja wyraZnie,
ze w przypadku zwiazku SiO, powloka walencyjna krzemu jest znacznie wzbogaca-
na przez dodatkowe elektrony. Dlatego analizujac proces przegrupowan chemicznych
nalezy uzy¢ procedury uwzgledniajacej efekt chemiczny. Dopiero wtedy prawidtowo
odtwarza si¢ pierwotny rozktad dziur L.

Wzbogacenie powtoki walencyjnej prowadzi do réznych konsekwencji dla kolej-
nych proceséw przegrupowania i dla obserwowanych widm. Wyniki obliczeri Hart-
manna [12] pokazaly, ze w silnie zjonizowanym atomie krzemu bgdacym w otoczeniu
chemicznym tlenu (SiO,) nastgpuje silne zapetnienie podpowtok 3p i 3d dodatkowymi
elektronami. Walencyjna konfiguracja Si zmienia si¢ od ~3s23p?3d! dla stanu KL! do
~3s%3p°3d* dla KL". Jonizacja powloki L atomu krzemu inicjuje bardzo intensywny
przeptyw elektronéw z ligandéw tlenu do powloki walencyjnej Si. Co wigcej zmniej-
szenie liczby elektronéw w podpowtoce walencyjnej 3s i 3p krzemu spowodowane
przez jonizacje i/lub przez procesy przegrupowania moze by¢ natychmiast kompenso-
wane przez naptyw elektronéw z otaczajacych atoméw tlenu.
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Elektronowe wzbogacenie atomu krzemu znajdujacego si¢ w chemicznym oto-
czeniu jest manifestowane przez ogromny wzrost wspétczynnikéw deekscytacji
dla przejs¢ przegrupujacych elektrony powtoki L zachodzacych przed emisja pro-
mieniowania rentgenowskiego. Takie ekstremalne warunki atomowe indukuja ka-
skade procesow przegrupowania. Te efekty transformacji wysoko zjonizowanych
stanéw KLY, redukuja w widmie rentgenowskim przejécia satelitarne wyzszego
rzedu KoL (N =5,6,7) (rys. 1.24).

Na rysunku 1.24 pierwotne rozklady dziur L pokazane sa razem z rozktadem
dziur w momencie emisji promieniowania serii K. Wyniki przedstawiaja pierwotna
populacje stanéw dziurowych KLY pojawiajacych sie przy energiach jonéw wap-
nia ~11 MeV/u, ~8 MeV/u i ~5 MeV/u. Mozna zaobserwowac, ze najwyzszy sto-
pien jonizacji wystepuje przy niskich energiach Ca ~5 MeV/u. “Chemiczne” proce-
sy przegrupowania znacznie redukuja pierwotny rozktad dziur L najbardziej zjonizo-
wanych stanéw dla wszystkich faz procesu hamowania. Szczegdlnie silna redukcja
zachodzi w ostatniej fazie procesu hamowania, gdzie produkcja dziur L jest najbar-
dziej intensywna. Podobny efekt wysokiej redukcji dziur L przed emisja promienio-
wania byl obserwowany w poprzednich eksperymentalnych pracach dotyczacych ba-
dan atoméw o niskim Z znajdujacych si¢ we wzbogaconym elektronowo §rodowisku
chemicznym [43, 86].

Jak juz wspomniano, w celu otrzymania pierwotnego rozktadu dziur L, w analizach
nie uwzgledniono przej$¢ diagramowych Ko L. W analizowanych widmach promie-
niowania rentgenowskiego otrzymanych w wyniku zderzenia jonéw wapnia z tarcza
aerozelowa Si0O, zauwazy¢ mozna silne wzmocnienie intensywnosci linii diagramo-
wej KaL®. Natadowana czastka penetrujaca materie¢ powoduje jonizacje osrodka ha-
mujacego. Implikuje to transfer energii z naladowanej czastki do elektronéw, ktére
moga uzyskac energi¢ kinetyczng wystarczajaca do zjonizowania powtoki K. Proces
ten znany jest pod nazwa jonizacji wtérnej, a elektrony powodujace jonizacje wtérng
zwane sg elektronami delta. W przeciwienstwie do jonizacji pierwotnej, ktéra zachodzi
w poblizu Sciezki jonu, jonizacja wtérna zachodzi na duzych odlegtosciach od rdze-
nia Sciezki. Prawdopodobiefistwo produkcji elektronéw wtérnych roSnie ze wzrostem
liczby atomowej pocisku nad liczba atomowa tarczy (w szczegdlnosci, gdy Zp > Zr,
co ma miejsce w omawianym eksperymencie). Elektrony delta maja pik energetyczny
ok. 4m.FE /M, gdzie m. jest masg elektronu, M i E sa masa i energia jonu. Dla jo-
noéw wapnia o energii 11.4 MeV/u, 8.5 MeV/u i 5.2 MeV/u pik energetyczny wynosi
2436 keV, 18.16 keV i 11.11 keV i jest 13, 10 1 6 razy wigkszy niz energia wigzania
elektronu K atomu krzemu, a zatem energia jest wystarczajaca do wybicia elektronu
z powloki K do kontinuum. Dlatego wzmocnienie intensywnosci linii Ko L" obser-
wowane w widmach rentgenowskich tarczy aerozelowej SiO, moze by¢ przypisane
wlasnie elektronom delta.

56



0,3- ~11 MeViu —e— zderzenie

| e % --m-- emisja
0,24 e

~~~~~

0,14
s ﬁ\\%
0’0_.? T T T T T ‘ I\?\?
03 =8 MeViu
| AT
0,2 1 P / \\ \

.....

0,1

Intensywnos¢
HIH

\\}_.:‘
@
el

}_,.1‘/

0,04®

03| =5 MeVis

s § i/}/\
0,1--ii ~~~~~ E'/ i/ '} \}

0’0_‘?—?/1 T T T T T T

Liczba dziur L

Rysunek 1.24: Intensywnosci linii satelitarnych KoL (czerwone kwadraty i linia
kreskowana) mierzone w widmach K« indukowanych w krzemie przez jony wapnia
z energiq poczqtkowq 11 MeV/u w trzech fazach hamowania jonu (poczaqtkowej - rysu-
nek gorny, srodkowej - rysunek srodkowy i koricowej - rysunek dolny) i odpowiadajqce
im pierwotne rozktady dziur L (niebieskie kotka i ciqgta niebieska linia) otrzymane
przy uzyciu procedury uwzgledniajqcej przegrupowania wynikajqce z “chemicznego”
otoczenia atomow krzemu przez atomy tlenu.
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1.5.3. Prawdopodobienstwa jonizacji powloki L

W tabeli 1.8 przedstawione sg eksperymentalne i teoretyczne (SCA i GM) praw-
dopodobienistwa jonizacji atoméw Si indukowane przez jony wapnia. Wartosci te,
mimo ze dotycza rozktadu pierwotnego (wystgpujacego w momencie zderzenia jon-
atom) zostaty uzyskane z dopasowania rozktadu intensywnosci satelitéw KoL przy
zatozeniu odpowiednich przegupowan oraz tego, ze pierwotny rozktad dziur L jest
rozktadem dwumianowym. Dla kompletnosci przedstawiono réwniez, uzyte w proce-
durze fitowania, prawdopodobiernistwa wychwytu elektronu oszacowane z przekrojow
czynnych z modelu eikonalnego [85]. Z powodu malego wktadu wychwytu elektro-
nu do catkowitej produkcji dziur L mozna wywnioskowac, ze procedura dopasowania
(z zafiksowanym prawdopodobienstwem wychwytu elektronu) wiasciwie odzwiercie-
dla srednie prawdopodobienistwa jonizacji powtoki L. dla wszystkich faz procesu ha-
mowania. W przypadku ostatniej fazy, przekréj czynny na wychwyt elektronu znacz-
nie ro$nie, co moze prowadzi¢ do wigkszego wktadu wychwytu elektronu do produkcji
dziur L. Z tego co wiemy, nie ma zadnych badan poswigconych, zaleznym od parame-
tru zderzenia, procesom wychwytu elektronu z powtoki L do powlok M i N w silnym
perturbacyjnym obszarze oddzialywania rozwazanym w tej pracy. Dlatego nalezy tu
zasygnalizowac, ze w przypadku ostatniej fazy (~5 MeV/u) systematyczny btad praw-
dopodobienstwa jonizacji powtoki L moze by¢ nieco wyzszy w poréwnaniu z btedami
dla wczesnej i Srodkowej fazy.

Wartosci prawdopodobiefistw jonizacji powtoki L otrzymane dla réznych proce-
dur przegrupowania, ktére transformuja intensywnosci satelitéow KoL w pierwot-
ny rozktad dziur L (i vice versa) moga znacznie r6zni¢ si¢ od siebie. Wyniki otrzy-
mane przy uzyciu uproszczonej metody skalowania przegrupowan sa przedstawio-
ne w tabeli 1.8 ((pLDI )scal). Eksperymentalne wartoSci otrzymane po poprawkach
uwzgledniajacych wzmocnienie przegrupowan wskutek wzbogaconego elektronowo
Srodowiska chemicznego atomu krzemu (SiO,) umieszczone sa w ostatniej kolumnie
tabeli 1.8 ((pgf)chem).

Dla lepszej ilustracji zaprezentowano prawdopodobienistwa jonizacji bezposredniej
otrzymane przez obie procedury w modelach teoretycznych SCA 1 GM w zaleznoSci
od energii pocisku (rysunek 1.25). Rysunek 1.25 przedstawia zalezno$¢ prawdopodo-
biefistwa jonizacji powtoki L (py,) krzemu wzbudzanego przez jony wapnia o energiach
11 MeV/u, 8 MeV/ui 5 MeV/u. Wartosci eksperymentalne prawdopodobiernistwa joni-
zacji otrzymane przy uzyciu procedury skalowania (trojkaty) jak rowniez uwzglednia-
jac przegrupowania “chemiczne” (kétka) pordwnane zostaty z warto$ciami obliczony-
mi wg teorii SCA (czarna linia ciagta) i GM (czerwona linia przerywana).

W przypadku zastosowania procedury skalowania warto§¢ prawdopodobienstwo
jonizacji powtoki L atomu krzemu nie zalezy od energii pocisku, co jest sprzeczne
z faktem, ze przy niskich energiach pocisku wzrasta prawdopodobiefistwo jonizacji
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Tabela 1.8: Teoretyczne (SCA i GM) i eksperymentalne wartosci prawdopodobien-
stwa jonizacji powloki L (na elektron) atomu krzemu indukowanej przez jony wapnia
otrzymane z modelu uwzgledniajacego wychwyt elektronu z powtoki L oszacowanego
z przekrojéw czynnych z teorii eikonalnej [85] oraz przy uzyciu procedury dopasowa-

nia.
Energia Teoria Eksperyment
pOCiSku (pfc) eikonal (p?l) GM (pfl) SCA (p?l) scal (pgl) chem
~11 MeV/u 0.002 0.48 0.31 0.32£0.04 041+£0.04
~8 MeV/u 0.008 0.54 0.45 0.33+£0.04 0.44+0.04
~5 MeV/u 0.074 0.64 0.72 0.37+0.04 0.67£0.05
0,8
——SCA
- - GM
0,7 ¥ Scaling
® Chemical
0,6
~, 0,51
o ]
0,4 %7
0,34
0,2 T T T T T T T

Energia [MeV/u]

Rysunek 1.25: Porownanie eksperymentalnych wartosci prawdopodobieristwa joniza-
cji powtoki L (na elektron) atomu krzemu indukowanej przez jony wapnia w roznych
fazach hamowania jonu z teoretycznymi wartosciami oszacowanymi przy uZyciu teorii
SCA-HYD i GM w funkcji energii pocisku (energia na osi w skali od energii poczqt-
kowej fazie hamowania jonu do koricowej fazy hamowania). Symbole (trojkaqty i kot-
ka) odzwierciedlajq wartoSci eksperymentalne otrzymane w procedurze skalowania

i w procedurze uwzgledniajqcej przegrupowania “chemiczne”.

powloki L, a zatem procedura skalowania nie jest w stanie reprodukowac silnej za-
lezno$ci migdzy prawdopodobienistwami jonizacji powtoki L a energia pocisku, ktéra
przewiduja rachunki SCA i GM. Te wyraZzne réznice migdzy warto$ciami prawdo-
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podobienstw bezposredniej jonizacji L otrzymane po skalowaniu i poprawkach che-
micznych sa zwigzane z tym, ze procedura skalowania znacznie niedoszacowuje pro-
cesOw przegrupowania zachodzacych w wysoko-zjonizowanym atomie krzemu usytu-
owanym w chemicznym 1/lub nano-plazmowym otoczeniu. W ten sposéb procedura
skalowania reprodukuje pierwotny rozktad dziur L nieprawidtowo przesunigty w stro-
n¢ nizszej liczby dziur L. W konsekwencji otrzymane warto$ci prawdopodobienistwa
jonizacja powtoki L sg sztucznie pomniejszone.

W przeciwienstwie do tego prawdopodobienistwa bezposredniej jonizacja powtoki
L okreslone przy uzyciu chemicznej procedury przegrupowan sa znacznie wyzsze niz
te, ktore zostaty otrzymane za pomoca metody skalowania. Procedura chemiczna, kt6-
ra uwzglednia wzmocnione procesy przegrupowania zachodzace we wzbogaconym-
elektronowo otoczeniu zwiazku SiO, reprodukuje wysoki stopien jonizacji powloki L
w momencie zderzenia jon-atom. W wyniku tego wartosci prawdopodobienstwa joni-
zacji bezposredniej powltoki L sa duzo wigksze niz otrzymane przy uzyciu procedury
skalowania. To odkrycie jeszcze raz potwierdza wielka waznoS¢ uwzglednienia efek-
téw chemicznych wplywajacych na procesy przegrupowania, ktére zmieniaja konfigu-
racj¢ walencyjna uktadéw atomowych bedacych silnie zjonizowanymi.

1.5.4. Efekty nanoplazmowe

Ciezkie jony hamujace w oSrodku hamujacym moga przyczyniac si¢ do utworze-
nia nanostruktur plazmowych. Lankin [9, 10] zaproponowat model relaksacji nisko-
temperaturowej plazmy (10-50 eV) generowanej przez szybkie jony penetrujace mate-
ri¢ skondensowana. Model zaktada trzy etapy formowania nanostruktur plazmowych:
(1) jonizacja atomu tarczy i1 populacja swobodnych elektronéw w wyniku wielokrot-
nej jonizacji atomoéw tarczy (poczatkowe wzbudzenie oSrodka), (2) termalizacja swo-
bodnych elektronéw (etap szybkiej relaksacji) i (3) relaksacja stanéw wzbudzonych
atomow tarczy w wygenerowanej plazmie.

W fazie pierwszej swobodne elektrony i wielokrotnie zjonizowane atomy z jedna
dziura na powloce K, N elektronami na powtoce L 1 w petni zjonizowanej powto-
ce M sa produkowane w bliskim obszarze Sciezki szybkich jonéw. Zjonizowane na
powloce K atomy znajduja si¢ w obszarze w poblizu osi kanatu i chociaz ich popula-
cja jest stosunkowo niska sa one odpowiedzialne za pojawienie si¢ linii widmowych
promieniowania rentgenowskiego. Czas trwania pierwszego etapu tworzenia plazmy
w kazdym punkcie toru jest okreslony jako 7 ~ a/vp = 1073 - 1072 fs, gdzie a
jest wielkoscia atomu, vp predkoscia pocisku. Pierwotny kanat plazmowy ma Sred-
nice kilku nanometréw, a gesto$¢ elektronéw osiaga warto§é n, ~ 10723 cm? (dla
stanu tadunkowego atomu tarczy = 2-6) [11]. W drugim etapie (7, > 1 fs) ustala si¢
rozktad Maxwella swobodnych elektronéw o temperaturze 10-50 eV. Rozprzestrzenia-
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nie si¢ chmury elektronowej w plazmie wytwarza tadunek dodatni w centrum S$ciezki
i podwdjng warstwe elektronowa wokét pierwotnego kanatu plazmowego. Ostatnia
faza (13 ~ 10-20 fs) jest faza relaksacji. Rozwazajac relaksacj¢ stanéw wzbudzonych
w plazmie, nalezy uwzgledni¢ wszystkie procesy, ktére zachodza podczas zderzen zjo-
nizowanych atoméw ze swobodnymi elektronami.

Plazma o statej gestoSci pojawiajaca si¢ w bliskim sasiedztwie $ciezki jondw mo-
ze wptywaé na wzgledne intensywnosci linii satelitarnych KoL, ktére w "czystych"
warunkach atomowych sa sygnatura pierwotnego rozktadu stanéw KLY indukowa-
nych w zderzeniach jon-atom. W dyskutowanej w tej pracy analizie widm rentgenow-
skich mierzonych w réznych fazach hamowania jonu (przy réznych energiach poci-
sku), jedyny objaw powstania nanoplazmy wewnatrz toru jonu zwiazany jest z po-
szerzeniem linii Ko L”. W przypadku linii satelitarnej Ko L' szeroko$¢ wzrosta od
~4 eV w poczatkowej fazie hamowania do ~6 eV w najp6zniejszym etapie procesu
hamowania.

Zatozenie zwiazane z catkowitg jonizacja powtoki M jest nie zostato odzwiercie-
dlone w eksperymencie. Wartosci eksperymentalne przesunig¢ energetycznych linii
satelitarnych odzwierciedlaja silne wzbogacenie elektronéw powtoki M w momencie
emisji promieniowania rentgenowskiego. Efekty nanoplazmowe moga przyczyniac si¢
do zmniejszenia energii przejécia Ko LY (tzw. przesunigcie ku czerwieni) spowodo-
wanego przez ciSnienie gazu elektronowego na Sciezce rdzenia. Jednak nawet silne
efekty nanoplazmowe nie moga zmniejszy¢ wartoSci energii przej$s¢ KaL” obser-
wowanych w omawianym eksperymencie. Na przyktad, w przypadku KaL* w Si
energia przejscia moze by¢ zredukowana tylko 1-8 eV w Srodowisku plazmy w za-

kresach gestosci elektronéw z 1x10% do 5x10* cm™3

1 temperatury elektronéw
od 10 eV do 50 eV [32]. Tymczasem energie obserwowanej w eksperymencie linii sa-
telitarnej K o L* sa zredukowane o ponad 16 eV w poréwnaniu z odpowiednimi ener-
giami przej$é K aL* wystepujacych w obecnosci catkowicie zjonizowanej powtoki M.
Ponadto, jesli ci$nienie gazu elektronowego bytoby jedynym czynnikiem odpowie-
dzialnym za zmniejszenie energii przejsScia satelitarnego, wartoSci przesunigC energe-
tycznych powinny, ze wzglgedu na wzrost gestosci i temperatury elektronéw usunigtych
z atomoéw tarczy, rosnaé z glebokoscia penetracji jonéw, zwlaszcza dla najnizszych
energii pocisku. Jednakze eksperymentalne wartoSci przesunig¢ energetycznych dla
kazdej grupy przejs¢ satelitarnych Ko L” nie zaleza od glebokosci penetracji jonéw,
a co za tym idzie od tadunku i predkosci jonéw. Co wigcej, zmniejszenie liczby dziur
powloki L obserwowane w widmach satelitarnych KoL $§wiadczy o niezwykle sil-
nych procesach przegrupowania zwiazanych z przejSciami elektronéw M — L. Przej-
Scia te nie moga wystgpowac gdy na powloce M nie ma elektronéw. Stad wniosek,
ze w momencie emisji rentgenowskiej powtoka M jest mocno wzbogacona w elektro-
ny i efekty plazmowe moga odgrywac co najwyzej drugorzgdna rolg w redukcji przejsc¢
serii K wywotlanych w o§rodku hamujacym w badanej fazie procesu hamowania [32].
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Rysunek 1.26: Przewidywany przez Lankina [9] kanat plazmowy tworzony przez szyb-
kie jony hamujgce w materii skondensowanej - obszar oznaczony na niebiesko. Na
czerwono zaznaczono Sciezke jonu, wzdtuz ktorej obserwowano widma promieniowa-
nia rentgenowskigo (80% drogi hamowania jonu), zielony kolor - Sciezka jonu poza
obserwacjami eksperymentalnymi.

Wzmocnienie elektrondw walencyjnej powloki obserwowane w momencie emisji
promieniowania rentgenowskiego wywotane przez pociski o energii ~5 MeV/u, suge-
ruje iz na poczatku i w posrednich fazach hamowania procesu nastgpuje neutralizacja
rdzenia Sciezki jonéw w czasie kilku femtosekund po jonizacji, co zapobiega eksplozji
kulombowskiej (wysokoenergetyczne czastki jonizuja materiat wzdtuz toru swego ru-
chu i wypychaja elektrony, a zjonizowane atomy oSrodka staja si¢ silnie dodatnie, co
prowadzi do ich gwattownego rozepchnigcia) i odksztalceniom materiatu.

Kolejny wniosek przedstawiony przez Lankina [9, 10] dotyczy fazy relaksacji na-
noplazmy, ktdéra znaczaco przyczynia si¢ do emisji promieniowania rentgenowskiego.
Wykazano, ze najbardziej intensywne linie widmowe s3a emitowane w ciagu pierw-
szych 7 fs po zderzeniu jon-atom. Ponadto staba zalezno$¢ migdzy prawdopodobieni-
stwami jonizacji powtoki L 1 energia pocisku jest dalsza konsekwencja catkowitej joni-
zacji powtoki M (zaktadanej w modelu relaksacji w plazmie). Na podstawie tego zato-
zenia, procesy przegrupowania nie moga by¢ uwzglednione w obliczeniach. W ten spo-
s6b model niedostatecznie odzwierciedla najbardziej zjonizowane stany KLY, zwtasz-
cza jesli chodzi o najpdzniejsze badane fazy procesu hamowania (przy Ep ~ 5 MeV/u),
gdzie atom tarczy blyskawicznie przechodzi do nizszych stanéw energetycznych po-
przez tzw. kaskady przegrupowan.
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1.6. Podsumowanie

W pierwszej czesSci pracy przedstawiono wyniki pomiaréw linii satelitarnych
KaL" w widmach rentgenowskich emitowanych z tarczy aerozelowej SiO; bom-
bardowanej jonami wapnia o poczatkowej energii 11.4 MeV/u. Eksperyment przepro-
wadzony zostat w GSI-Darmstadt w Niemczech. Zastosowanie aerozelu SiO, o Sred-
niej gestosci 0.023 g/cm?® wydtuzyto droge hamowania jonu do 100 razy w poréw-
naniu ze statym kwarcem. Dzigki temu zarejestrowano widma promieniowania rent-
genowskiego wzdluz ok. 80% dtugosci drogi hamowania jonu wapnia. W ekspe-
rymencie wykorzystano technike precyzyjnej spektroskopii rentgenowskiej. Do po-
miaru widm satelitarnych uzyto spektrometru krystalicznego FSSR. Dzigki zastoso-
waniu spektrometru krystalicznego z wygietym krysztatlem i tarczy aerozelowej za-
rejestrowano satelitarne widma rentgenowskie tarczy zbierane bezposrednio z ob-
szaru oddziatywania z rozdzielczoScia przestrzenng wzdtuz trajektorii wiazki jonow.
Otrzymano trzy widma rentgenowskie indukowane w trzech fazach hamowania jonu:
wczesnej (E=11.4-10.6 MeV/u i x~0.5 mm), S$redniej (E=8.5-7.6 MeV/ui x~5 mm)
i ostatniej (E=5.2-4.0 MeV/u i x~10 mm). W wyniku szczegétowej analizy okreslono
przesunigcia energetyczne linii satelitarnych w stosunku do linii diagramowej 1 pier-
wotny rozktad dziur w powtoce L.

Uzyskane przesunigcia energetyczne linii satelitarnych K oL nie zaleza od glebo-
koSci penetracji (energii) jonéw wapnia. We wszystkich fazach hamowania jonu zaob-
serwowano niska warto$¢ przesunigé energetycznych. Dane eksperymentalne przesu-
ni¢¢ energetycznych poréwnano z obliczeniami teoretycznymi MCDF zaktadajacymi
r6zna konfiguracje powloki walencyjnej atomu krzemu. Obliczenia zaktadajace catl-
kowicie zjonizowana powlok¢ M znacznie odbiegaja od wartoSci eksperymentalnych.
Rozbieznos¢ ro$nie wraz ze wzrostem stopnia jonizacji powtoki L. Otrzymane w eks-
perymencie przesunigcia energetyczne sa bliskie przewidywaniom teoretycznym za-
ktadajacym niski stopien jonizacji powtoki M, jednakze réwniez tutaj widoczne sa
rozbiezno$ci migdzy wartoSciami eksperymentalnymi a obliczeniami teoretycznymi.
Niska warto$¢ eksperymentalnych przesuni¢é energetycznych sugeruje, ze powloka
walencyjna atomu krzemu zostata wzbogacona przez czg$¢ elektronéw przyciagnig-
tych przez dodatnie centrum Si z atoméw tlenu. Uwzglednienie w rachunkach MCDF
wzbogacenia powtoki walencyjnej w elektrony pochodzace z ligandéw tlenu reduku-
je warto$ci przesunieé energetycznych linii satelitarnych K« L"V. Oznacza to, ze we
wszystkich fazach hamowania jonu powloka walencyjna atomu krzemu w momencie
przejscia rentgenowskiego serii K jest silnie wzbogacona przez elektrony z atomow tle-
nu. A zatem hipoteza powstawania nanostruktur plazmowych w najblizszym otoczeniu
Sciezki jonu (model relaksacyjny niskotemperaturowej plazmy zwigzany z catkowita
jonizacja powtoki M) nie zostala potwierdzona w omawianym eksperymencie.
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Efekt wzbogacenia elektronowego dominuje nad jonizacja zewnetrznych powtok
atomowych krzemu. Intensywny przeptyw tadunku z ligandéw tlenu prowadzi do sil-
nych proceséw przegrupowania w atomie krzemu, ktére maja wplyw nie tylko na ener-
gie, ale réwniez na intensywno$¢ linii satelitarnych Ko L” w obserwowanych wid-
mach rentgenowskich.

Otrzymane w procedurze dopasowania widm intensywnosci linii satelitarnych
KoLV odzwierciedlaja rozklad dziur w momencie emisji promieniowania rentge-
nowskiego. W celu otrzymania pierwotnego rozktadu dziur przeanalizowano proce-
sy przegrupowania. Szczegétowa analiza intensywnosci linii satelitarnych widma pro-
mieniowania rentgenowskiego pozwolita na wyznaczenie pierwotnego rozktadu sta-
néw KLY wytworzonych w zderzeniu z jonami wapnia w trzech fazach hamowania
jonu: ~ 11 MeV/u, ~ 8 MeV/ui~ 5 MeV/u. W analizie rozwazono rézne konfigura-
cje powloki M atomu krzemu: konfiguracje atomowa 3523p?, calkowicie zjonizowana
powloke M 1 konfiguracje uwzgledniajaca chemiczne otoczenie atomu krzemu.

W pracy pokazano, ze wspétczynniki przegrupowania determinujace pierwotny
rozktad dziur w powtoce L silnie zaleza od konfiguracji powtoki walencyjne;j. Sil-
nie zjonizowany atom krzemu przyciaga elektrony z ligandéw tlenu do swojej powloki
walencyjnej. Dlatego w celu otrzymania wiarygodnego pierwotnego rozktadu dziur po-
wtoki L nalezy zastosowaé procedure uwzgledniajaca procesy przegrupowania zacho-
dzace w otoczeniu chemicznym powloki walencyjnej. Po uwzglednieniu w analizach
efektow wzbogacenia elektronowego, ktére modyfikuja strukture powtoki walencyj-
nej, otrzymano pierwotny rozktad stanéw KL, ktérych populacja jest mocno zredu-
kowana ze wzglgdu na wystgpowanie bardzo intensywnych proceséw przegrupowania
(istotnych szczegdlnie w ostatniej fazie hamowania jonu). Efekty transformacji wy-
soko zjonizowanych stanéw KLY w stany ze zredukowang liczba dziur L przesuwaja
maksimum rozktadu dziur w powtoce L w strong nizszych energii widma. W ten spo-
sOb wykazano wysoki stopien jonizacji powtoki L w momencie zderzenia jon-atom w
ostatniej fazie hamowania jonu.

W oparciu o dwumianowy rozktad stanéw KLY wyznaczono prawdopodobien-
stwo jonizacji powtoki L, ktére nastgpnie poréwnano z teoretycznymi przewidywania-
mi SCA i1 GM. Rozktad ten wskazuje na znacznie wyzszy stopien jonizacji powtoki L
w momencie zderzenia niz ten, ktéry obserwowany jest w momencie emisji promie-
niowania rentgenowskiego. Wyznaczone w oparciu o procedurg¢ skalowania prawdopo-
dobienistwo jonizacji powloki L wykazuje staba zaleznos$¢ od energii pocisku, co jest
sprzeczne z przewidywaniami teortycznymi. Procedura skalowania znacznie zaniza
procesy przegrupowania, ktére zachodza w wysoko zjonizowanych atomach Si znaj-
dujacych si¢ w chemicznym lub nanoplazmowym otoczeniu. Natomiast uwzglednie-
nie wzbogaconego elektronowo otoczenia chemicznego krzemu odzwierciedla zarow-
no zalezno$¢ energetyczng pocisku jak i wysoki stopien jonizacji powloki L atoméw
tarczy.
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Po przeprowadzeniu szczegétowej analizy, uwzgledniajacej efekty chemiczne wy-
wnioskowano, ze wzbogacenie elektronowe zwiagzane ze Srodowiskiem chemicznym
ma istotny wpltyw na procesy zachodzace w zderzeniach jonéw z atomami usytu-
owanymi w otoczeniu innych pierwiastkow. Co wigcej charakter efektu chemicznego
zmienia si¢ w sposob dramatyczny w przypadku wysokiej jonizacji powtoki L (w sto-
sunku do przypadku atoméw nisko zjonizowanych). W pracy wykazano, ze w atomach
o wysokim stopniu jonizacji nastgpuje intensywny przeptyw elektronéw walencyjnych
z tlenu do powtoki M atomu krzemu indukujac bardzo silne procesy przegrupowania,
majace zasadniczy wptyw na ksztatt rejestrowanych widm rentgenowskich. Wynik ten
rzuca nowe Swiatto na mozliwo$¢ powstawania nanosturktur plazmowych w najbliz-
szym otoczeniu §$ciezki jonu wapnia. Przewidywania Lankina, ze kanat nanoplazmo-
wy tworzony jest wzdtuz catej drogi hamowania jonu, nie znalazty odzwierciedlenia w
analizach widm rentgenowskich emitowanych z tarczy aerozelowej Si05, zmierzonych
wzdtuz 80% diugosci drogi hamowania jonéw wapnia.
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Rozdzial 2

Procesy wymiany tadunku
w zderzeniach semi-relatywistycznych
jonow z tarczami cial statych

2.1. Procesy wymiany tadunku w zderzeniach
atomowych

Zderzenia jon-atom prowadza do proceséw jonizacji pocisku i wychwytu elektro-
nu. Przy duzych predkosciach pocisku dominuja procesy jonizacji pocisku.

Przekrdj czynny na jonizacje pocisku zalezy od parametru zderzenia b [87]:
do = 27mbdb. 2.1

Gdy predkosé pocisku jest wieksza niz predko$¢ Bohra (vy = 2.19 x 10® cm/s) pro-
ces jonizacji pocisku moze by¢ opisany w przyblizeniu pojedynczego zderzenia jon-
atom 1 dlatego otwiera mozliwoSci uzywania prostych teorii rozwinigtych dla opisu
oddziatywan lekkich jonéw z tarcza [88, 89]. Jednym z pierwszych i do dzi$ funkcjo-
nujacych opiséw przekroju czynnego na jonizacje pocisku jest klasyczny model Nielsa
Bohra [88]. Model zaklada, ze pocisk moze zostaé obdarty z elektronéw, gdy energia
orbitalna jest mniejsza badZ rowna predkosci jonu. Przekréj czynny na jonizacj¢ poci-
sku, osrrrp (stripping) dany jest prostym wyrazeniem:
2

OSTRIP X ZZI%’ (2.2)
gdzie Zr, Zp sa liczba atomowa tarczy i pocisku, natomiast vp jest predkoscia po-
ruszajacego si¢ jonu. W klasycznym przyblizeniu Bohra przekrdj czynny na jonizacje
pocisku rozpatrywany jest w trzech zakresach liczby atomowej atomu tarczy: wysokie,
Srednie i niskie Z tarczy.
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Atomy o wysokim Z mozna przyblizy¢ do idealnie sztywnej sfery, poniewaz po-
ruszajacy si¢ z duza predkoscia pocisk ,,widzi” atom tarczy jako powierzchni¢ kota
o promieniu ag, gdzie ag = 5,29 x 10~ cm jest promieniem Bohra.

Korzystajac z przyblizenia idealnie sztywnej sfery przekrdj czynny na jonizacje
pocisku zderzajacego si¢ z atomami o wysokim Z tarczy mozna wyrazi¢ wzorem:

BHZ 2
Ogrpip < Tag. (2.3)

W przypadku jonizacji pocisku oddziatujacego z atomami o $redniej liczbie atomowe;j
stosowanie przyblizenia atomu do idealnie sztywnej sfery przestaje by¢ satysfakcjo-
nujace. Rozmiary tarczy staja si¢ porownywalne, a nawet mniejsze od wartoSci para-
metru zderzenia. Dla duzych wartosci parametru zderzenia istotne staje si¢ ekranowa-
nie tfadunku jadra, co powoduje szybkie zanikanie potencjatu ~1/r. Dlatego przekrdj
czynny na jonizacj¢ pocisku oddzialujacego z atomami o §rednim Z obliczony przy
zatozeniu efektow ekranowania fadunku jadra wyraza si¢ wzorem:

BMZ 2 Z%B Yo
o =Ta — . 2.4)
STRIP 7, < UP>
W przypadku lekkich tarcz elektrony i jadro atomu tarczy moga by¢ rozwazane nie-
zaleznie. Przekrdj czynny na jonizacje pocisku oddziatujacego z atomami o niskim
Z wyrazony jest przez:

BLZ 2421(Zr + 1) <”0>2 2.5)

ag =Ta
TRIP
STR 0 Z]QD v

Czlon Z2 pochodzi z rozpraszania przez jadro tarczy, natomiast Zp zwiazany jest
z rozpraszaniem na elektronach atomu tarczy. Formutla ta oparta jest na przyblizeniu
niezaleznych czastek. W przyblizeniu tym zaniedbana jest struktura materiatu, wsku-
tek czego ignorowane s3 oddziatywania elektron-elektron. Model Bohra jest przyblize-
niem klasycznym. Przekréj czynny na jonizacj¢ szybkiego pocisku przez wieloelektro-
nowe atomy wymaga bardziej precyzyjnego opisu. Szczegétowy opis procesu jonizacji
podany zostat przez Gillespiego [90, 91]. W opisie Gillespiego przekrdj czynny na jo-
nizacje szybko poruszajacego si¢ jonu, takiego jak *He™, penetrujacego tarcze, dany
jest wyrazeniem: ,

osrrip = 8wall (“‘3) , (2.6)

vp

gdzie [ jest wielkoScia zwang sila zderzenia (collision strength). Sita zderzenia, I,
opisana jest catka po przekazach pedu K:

_ @ O ey 2 4 (a0 K)
1= [P0 R ) R 27)
gdzie funkcja Fo(j ) (K) jest zdefiniowana jako:
20 .
. . € — .
B (K) =20 = (0] Y exp (z‘K . rf”) 0, (2.8)
=1
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gdzie Z( jest liczba elektronéw w j-tej czastce, natomiast Z](\Z}) jest tadunkiem tej
czastki. Fenomenologiczng formulg opisujaca sile zderzenia zalezng od Zp znalezé

mozna w pracy Dennisa [92]:

I=1Ig~ 122:1ZT(1 +0.105Zp — 5.4 % 1074 Z2). (2.9)
Model Gillespiego wydaje si¢ by¢ najmocniej zaawansowang teoria opisujaca przekrdj
czynny na jonizacj¢ pocisku. Stosowalnos$¢ tego modelu jest ograniczona zatozeniami:
(1) Zr > Zp, 2) Zy << g 1(3) Zr << ";—’; gdzie f = *£, a = é W przypadku
eksperymentu omawianego w niniejszej pracy warunek (1) jest spetniony dla kazde;j
tarczy (Zp = 6, 28, 47, 79). Warunki (2) i (3) sa spetnione dla tarcz wegla, niklu i

srebra, ale nie sa spetnione w przypadku tarczy ztota (g =69.87, ”j}—’g =69.41).

Oddziatywanie pola kulombowskiego pocisku z atomami moze doprowadzi¢ do
przechwycenia zwigzanego elektronu atomu tarczy do nieobsadzonego stanu zwigza-
nego pocisku (rys. 2.1). Procesy wychwytu elektronu odgrywaja dominujaca role przy
stosunkowo matych predkosciach pocisku. Wychwyt elektronu jest problemem tréj-
cialowym. Zasada zachowania energii wymaga aby bezradiacyjny wychwyt elektronu
zachodzit tylko dla elektronéw zwiazanych w atomie tarczy. Réznica energii i pedu
zostaje przekazana atomowi tarczy 1 pociskowi. Wychwyt elektronu z atomu o tadun-
ku Z7 do niezapelnionego stanu jonu o tadunku Zp, poruszajacego si¢ z predkoscia vp

opisuje reakcja: Z%" 4+ 2% — ZW DT 4 g+t

Rysunek 2.1: Schemat wychwytu elektronu atomu tarczy do pocisku.

Bezradiacyjny wychwyt elektronu jest dominujacym procesem w zakresie duzych
parametréw asymetrii zderzenia (Zp/Zr > 1) i w warunkach dopasowania predkosci
takich, ze predkos$¢ pocisku vp jest w przyblizeniu réwna predkosci elektronu na or-
bicie atomu tarczy v, (vp ~ v.). Zgodnie z klasycznym przyblizeniem Thomasa przy
niskich energiach pocisku oo 4p v;n [93].

Jednym z pierwszych opiséw procesu bezradiacyjnego wychwytu elektronu jest
teoria Oppenheimera-Brinkmanna-Kramersa (OBK) [94, 95]. Teoria zaktada, ze wy-
chwyt elektronu jest konsekwencja bezposredniego przeskoku elektronu ze stanu po-
czatkowego (atom tarczy) do stanu koncowego (pocisk). Teoria obowigzuje w obszarze
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predkosci poza dopasowaniem vp = v,.. Dla wodoropodobnych funkcji falowych prze-
krdj czynny uwzgledniajacy wychwyt elektronu z powtoki K atomu tarczy do powtoki
K pocisku dany jest wzorem:

918 o \ 12

o8 — a2~ 2375 (> : (2.10)
5 Up

W teorii OBK istnieje silna zalezno$¢ przekroju czynnego zaréwno od liczb atomo-

wych pocisku i tarczy jak réwniez od predkosci pocisku. W drugim rzgdzie teoria

zaklada, ze elektron oddzialuje zaréwno z pociskiem jak i z jadrem tarczy. Obliczenia

drugiego rzedu (B2) obnizaja zatem warto$¢ przekroju czynnego:

5l 1 Vo

o'gip — O.OBK(O,295 —+ o1l mg .

(2.11)

W obszarze gdzie vp > v, przekroje czynne OBK znacznie przeszacowuja dane eks-
perymentalne. Teoria OBK zostata zmodyfikowana przez Nikolaeva, ktéry uwzglednit
ekranowanie fadunku jadra, Z:epf F = Zr - AZr (AZyp = 0.3 dla powtoki K, 4.15 — dla
powtoki L 1 16.2 — dla powtoki M) [96, 97]. Ponadto przekrdj czynny w rachunkach
Nikolaeva zalezy zar6wno od tego, z ktérej powloki chwytany jest elektron jak i od
tego, do ktérej powtoki elektron zostanie przechwycony. Przekrdj czynny na wychwyt
elektronu ze stanu poczatkowego n; do stanu koficowego ny wyrazony jest wzorem:

Coar = 5\ ) 1+ (1—0)&0)

s = 20 e o) _alLZOIELD) 2.12)

gdzie ny, ny oznaczaja giéwne liczby kwantowe schwytanego elektronu na or-
bicie pocisku i elektronu tarczy przed wychwytem. Predkosci vis = voZp/my
i V9 = v 27 /my sa orbitalnymi prgdkosciami elektronu w pocisku i w tarczy, pa-
rametr £(0) wyraza sig¢ przez:

(D)
§0) = ———. (2.13)

Uls _'_ q (6)
gdzie 0 = Ef /E;, Ef jest energia wiazania elektronu [98], natomiast F; = Ry Z :;fQ,

(Ry = 13.6056981 eV), ¢(0) jest minimalnym przekazem pgdu wyrazonym przez:

1 v3.0 —v?
q(0) = Slvr + 2 1s), (2.14)
vp
Funkcja ®, przyblizona jest przez réwnanie ®, = (1 + 0.3t)7' dla ¢t < 3,

gdzie t = (1 — 0)€2 [97].

Duzo petniejszy opis przekroju czynnego na wychwyt elektronu uwzgledniaja-
cy relatywistyczng predkos$¢ pocisku i relatywistyczny ruch elektronéw atomu tar-
czy daje teoria eikonalna Eichlera [85, 99, 100]. Teoria ma zastosowanie w obszarach
energetycznych, w ktérych predkos$¢ pocisku jest przynajmniej dwa razy wigksza od
predkosci orbitalnej chwytanego elektronu. Teoria eikonalna opisuje przekréj czyn-
ny na wychwyt elektronu ze stanu zwiazanego tarczy do pocisku. Stany poczatkowy
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i koicowy scharakteryzowane sg przez zestaw liczb kwantowych: i = (Zp,n'l'm/)
i f = (Zp,nlm), przez funkcje falowe stanéw zwiazanych: ¢; i ¢ oraz przez energie
wigzania €; i € ¢. Zalozono, ze pocisk porusza si¢ ze stata predkoscia vp wzdhuz trajek-
torii: R(t) = b+ vt, gdzie b jest parametrem zderzenia. Oddziatywanie elektron-tarcza
i elektron-pocisk dane jest przez Vy(t) = —Zre/r i Vp(t) = —Zrpe/|T — 7%)(75)|
W teorii eikonalnej przekrdj czynny na wychwyt elektronu ze stanu 1s tarczy do stanu
1s pocisku dany jest wzorem [99]:

cik 287TZ%Z§’3 ™47

_ PaByzy __MNET _ —2marctan(a/Zr) g 2.15
OCAP 5vp(ZF + ¢) W)Sinh(ﬁnzﬂe | .

gdzie S = Seir + Simag + Sorb- Seir jest wlasciwym eikonalnym przekrojem czynnym
dla relatywistycznego pocisku i nierelatywistycznych elektronéw, S,,,, daje wkiad do
przekroju czynnego spowodowany przez oddziatywanie migdzy polem magnetycznym
a momentem magnetycznym elektronu, S,,, odpowiada relatywistycznej modyfikacji
elektronowej orbity, n = 1/vp, f(v) = (v + 1)/29%, v = 1/y/1 — 32. Dzigki teorii
eikonalnej okreslono wkiad poszczegélnych powlok do catkowitego przekroju czyn-
nego na wychwyt elektronu.

W Dodatkach do niniejszej pracy znajduja si¢ tabele i wykresy przedstawiajace
rachunki najbardziej zaawansowanej teorii (rachunki eikonalne) opisujace przekrdj
czynny na wychwyt elektronu z atomu tarczy o réznej liczbie atomowej przez jony
helu poruszajace si¢ z réznymi predkoSciami.

2.2. Metodyka eksperymentu

2.2.1. Uklad eksperymentalny

Pomiary prezentowane w tej pracy zostaty wykonane w Research Center for Nuc-
lear Physics (RCNP) w Osace. Gtéwnymi sktadnikami uktadu (rysunek 2.2) sa cy-
klotron AVF i wysokiej rozdzielczosci spektrometr magnetyczny GRAND RAIDEN
(rysunek 2.3) [101].

Wiazka dwukrotnie zjonizowanego helu (*He'™) przyspieszona byta do energii
150 MeV/u 1 skierowana na tarcze wegla, niklu, srebra i ztota. Celem eksperymentu
bylo badanie reakcji jadrowej wymiany fadunku (*He, ¢). W pomiarach zastosowano
wysokiej rozdzielczos$ci spektrometr magnetyczny, GRAND RAIDEN (rys 2.3). Spek-
trometr magnetyczny GRAND RAIDEN sktada si¢ z dwoch zestawow kwadrupoli i di-
poli magnetycznych o dtugosci 34 m. Rozdzielczo$¢ pedowa spektrometru dla Zrodta
o szerokos$ci 1 mm wynosi p/Ap =2 x 10%, sztywno$¢ magnetyczna wynosi 54 kGm
1 maksymalny kat brytowy jest réwny 6 msr.
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Rysunek 2.2: Uktad eksperymentalny stosowany w pomiarach procesow wymiany ta-
dunku miedzy jonami helu i tarczami ciat statych.

Focal Plane Detector
+
‘He

Tarcza 2

Rysunek 2.3: Schemat spektrografu GRAND RAIDEN.
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Wiazka *He™* " skierowana byla tak, ze uderzala w tarcze w komorze rozproszenio-
wej spektrografu, ktéra byta ustawiona pod katem zero stopni w stosunku do kierun-
ku wiazki. Pole magnetyczne byto tak dopasowane, aby mierzy¢ produkty wychwytu
elektronu *He™ w detektorze czastek. Jony He™ byly rejestrowane za pomoca puszki
Faradaya, ktéra umieszczona byla na wewngtrznej Scianie komory prézniowej pierw-
szego dipola magnetycznego spektrometru.

W eksperymencie zmierzono stosunek intensywnosci jondw helu zjonizowanych
jednokrotnie (*He*) do dwukrotnie zjonizowanych (3 Het*) w funkcji grubosci tar-
czy. Grubosci tarcz w pig/cm? wynosily (z doktadnoscia 5% - 10%):

C:3,5.6, 13, 13.1, 21, 65, 102, 2000, 3000
Ni: 13.98, 18.99, 2400

Ag: 15.55,21.31, 42.52, 30000

Au: 5.51,9.62, 22.72, 133.25, 1700.

2.2.2. Wyznaczenie calkowitych przekrojow czynnych na jonizacje
pocisku i wychwyt elektronu

Jony opuszczajace tarcz¢ znajduja si¢ w réznych stanach tadunkowych. Stan fa-
dunkowy jonow ustala si¢ w wyniku sumy wielu oddziatywan z atomami tarczy, pro-
wadzacych dalej do wymiany tadunku. Mechanizm proceséw wymiany fadunku moze
by¢ wyttumaczony w prosty sposéb: gdy jednokrotnie zjonizowany atom helu porusza
si¢ w materiale tarczy podlega on wielkiej liczbie zderzen z atomami tarczy wskutek
czego jony helu moga przechwytywac elektrony atomu tarczy, a nastgpnie sa z tych
elektronéw obdzierane. Ogromna ilo$¢ zderzen prowadzi do ustalenia si¢ stanu réw-
nowagi fadunkowej, tzn. ustala si¢ definitywna warto$¢ dla frakcji wiazki jonéw helu
w danym stanie tadunkowym. W ustaleniu si¢ rownowagi tadunkowej biora udziat
dwa procesy: wychwyt elektronu przez pocisk oraz jonizacja pocisku. W przypadku
wychwytu elektronu stan fadunkowy jonu zwigksza si¢ w wyniku przechwycenia elek-
tronu z atomu tarczy, natomiast w procesie jonizacji pocisku jon zmniejsza swoj stan
fadunkowy. Zmiana stanu tadunkowego w materiale tarczy jest konsekwencja wielo-
krotnej kombinacji tych dwdch procesow.

W prezentowanej pracy wiazka *He™ przyspieszona do energii 150 MeV/u pene-
trowata folie wegla, niklu, srebra i ztota. Oddzialywanie z atomami tarczy prowadzito
do reakcji wymiany fadunku:

SHet* 4 tarcza —3 Het + tarcza™ — wychwyt elektronu,
SHet + tarczat —2 He™™ +tarcza+e~  —jonizacja pocisku,

Po opuszczeniu osrodka penetracji ustalit si¢ stan tadunkowy wiazki (rys. 2.4). Liczba
jonéw jednokrotnie zjonizowanego helu *Het odpowiada prawdopodobiefstwu prze-
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zycia jonu helu, ktéry wychwycit elektron atomu tarczy i opuscit tarcz¢ zanim zostat
obdarty z tego elektronu w konsekwencji kolejnego oddzialtywania.

He++ He

Rysunek 2.4: Stan tadunkowy helu po wyjsciu z tarczy.

Jezeli na tarczg o gruboSci dx, zawierajacej n centrOw rozpraszajacych, pada N
jonéw to z wiazki usuwanych jest dN czastek (rysunek 2.5):

dN = —Nnodaz, (2.16)

N = Noexp(—ondzx). 2.17)

=
5

il

N, I
dx
Rysunek 2.5: Przejscie jonow przez materig.

W czasie penetracji jonu w materii w kazdej chwili kazda czastka znajduje si¢
w jednym z dwéch stanéw tadunkowych: N = N; + Ny, gdzie N; - oznacza ilo$¢
helu jednokrotnie zjonizowanego (*He™), NV, - ilo§¢ helu dwukrotnie zjonizowanego
(*He*™). Frakcja czastek w danym stanie tadunkowym wynosi:
N
Fia=—7, (2.18)
przy czym Fy + F5 = 1.
Frakcja czastek w danym stanie tadunkowym zalezy od przekrojéw czynnych na

wychwyt elektronu i na jonizacj¢ pocisku. Zmiana frakcji w tarczy na grubosci x wy-
razona jest przez rOwnania rézniczkowe:

dF:
T; = N(ocaplFs — osrripFr), (2.19)
dF:
d—; = N(osrripFy — ocapFy). (2.20)
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W stanie réwnowagi fadunkowej osiagnigta warto$¢ danej frakcji stanu tadunkowego
. ., L . . dF 2 :
przestaje zmieniac si¢ z gruboscig tarczy i dlatego == = 0 i stad:

b _ ocar 2.21)
Fy OSTRIP
W prezentowanej pracy Fi=Y (He'), Fy=Y(He'™) wobec czego
Y(HeN/Y(Het") =o0caplostrip- Zmierzony stosunek intensywnosci
Y(CHe")/Y(®He™) w funkcji grubosci tarczy odzwierciedlony jest przez funkcje

(rys. 2.6 - 2.9):

Y(3He™)
Korzystajac ze zwiazkéw: a ~ U‘;ig;,b ~ ogrrrp Wyznaczone zostaly przekroje

czynne na jonizacj¢ pocisku i na wychwyt elektronu (tabela 2.7).

2.0x10™

1.6x10™ l

e

1.2x10™

8.0x10™" -

Y(CHe" YY(*He"™)

4.0x10™ 1

0.0 ;

10 1000

100 ,
Grubosc tarczy (ug/cm®)

Rysunek 2.6: Stosunek jednokrotnie zjonizowanego helu do helu catkowiecie obdarte-
go z elektronéw Y (3He™) /Y (3He ™) w funkcji grubosci tarczy weglowey.

Ni
2.5x10°
t
£ 2.0x10°
(0]
&
= 1.5x10°
o)
&
> 1.0x10°- %/Jf
5.0x10™ ; ; :
10 100 1000
Grubosc tarczy (ug/cm?)

Rysunek 2.7: Stosunek Y (3He™v) /Y (BHe™) w funkcji grubosci tarczy niklowey.

75



Ag
3.2x10° l

*He™)

2 2.4x10°

*He'" )/Yi

~

Y

1.6x10°

10 100 1000 10000
Grubosc tarczy (ug/cm?)

Rysunek 2.8: Stosunek Y (®He™") /Y (3 He™) w funkcji grubosci tarczy srebra.

Au

1.5x10°®

1.0610° {»

CHe" YY(CHe™)

> 5.0x10° .

00 T T T
10 100 1000

Grubosc tarczy (ug/cm?’)

Rysunek 2.9: Stosunek Y (3He™) /Y (3He™) w funkcji grubosci tarczy ztota.

Tabela 2.1: Eksperymentalne przekroje czynne na jonizacj¢ pocisku i wychwyt elek-
tronu przez jony helu o energii 150 MeV/u penetrujacych tarcze wegla, niklu, srebra

1 zlota.

Z oron (cm?) ocap (cm?)

6 (8.21 £ 0.60) x 10719 (1.10 = 0.20) x 1028
28 (3.52 £ 0.29) x 1018 (8.03 £0.93) x 1027
47 (1.20 £ 0.25) x 10717 (3.65 £ 0.99) x 10726
79 (1.05 £ 0.19) x 1017 (1.12 £ 0.27) x 102
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2.3. Dyskusja wynikow eksperymentalnych

2.3.1. Przekrdj czynny na jonizacje jonow helu w funkcji liczby
atomowej tarczy i w funkcji predkosci pocisku

Przy duzej predkosci pocisku, tak jak w przypadku jonéw helu o energii
150 MeV/u (vp = 15.2 x 10? cm/s) gléwna role odgrywaja procesy jonizacji pocisku.
Przekr6j czynny na jonizacje pocisku jest ok. 10® razy wigkszy niz przekrdj czynny na
wychwyt elektronu. Przekrdj czynny na proces jonizacji pocisku silnie zalezy zaréwno
od predkosci pocisku jak i liczby atomowej pocisku i tarczy. Rysunek 2.10 przedsta-
wia poréwnanie eksperymentalnych i teoretycznych przekrojéw czynnych na jonizacje
pocisku He™ o energii 150 MeV/u w funkcji liczby atomowej tarczy. Wartos¢ prze-
kroju czynnego na jonizacje pocisku w opisie Bohra dla wysokich liczb atomowych
tarczy (BHZ) jest staly dla wszystkich wartoSci Zr. Jonizacja pocisku w wyniku przej-
Scia przez tarcz¢ weglowa jest dobrze opisana przez model Bohra dla niskich Z tarczy
(BLZ - zielona linia). W przypadku tarcz o §rednim Z zgodno$¢ z danymi ekspery-
mentalnymi wykazuje model Gillespiego (czerwona linia), natomiast opis Bohra dla
Srednich z (BMZ — niebieska linia) nie odtwarza wartosci eksperymentalnych otrzy-
manych dla niklu i srebra, natomiast niespodziewanie dobrze opisuje eksperymentalny
przekrdj czynny dla atoméw ztota.

5 1E-17 4
% E
b(/)
1E-18 4 BHZ
] —BMZ
—BLZ
—— Gillespie

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90

Rysunek 2.10: Przekrdj czynny na jonizacje pocisku (eksperymentalny i teoretyczny)
dla pocisku helu o energii 150 MeV/u w funkcji liczby atomowej tarczy.
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Tabela 2.2: Eksperymentalne i teoretyczne przekroje czynne (cm?) na jonizacje poci-

sku dla pocisku helu o energii 150 MeV/u w funkcji liczby atomowej tarczy.

Z BLZ BMZ BHZ Gillespie Eksperyment

6 7.66x 107 209 x 107 879 x 10717 437 x 10712 (8.21 £0.60) x 10~1°
28 148 x 10717 5.84 x 10718 8.79 x 10717 445 x 10718 (3.5240.29) x 10~'8
47 412 x 10717 824 x 10718 879 x 10717 1.01 x 1077 (1.20 4+ 0.25) x 10717
79 1.15x 10716 1.17 x 10717 879 x 10717 2.12 x 1077 (1.05 £ 0.19) x 10717

Przekrdj czynny na jonizacje pocisku w duzej mierze zalezy od predkosci pocisku.
Kiedy szybko poruszajace si¢ jony uderzaja w tarcz¢ zostaja obdarte ze stabo zwia-
zanych elektronéw (vp > v.). Na rysunkach 2.11 - 2.14 i w tabelach 2.3 - 2.6
przedstawiono poréwnanie eksperymentalnego przekroju czynnego na jonizacj¢ poci-
sku w funkcji predkosci pocisku z modelami Bohra (BMZ — niebieska linia i BLZ —
zielona linia) 1 Gillespiego (czerwona linia). Dane eksperymentalne w zakresie energii
pocisku od 17.3 do 43.4 MeV/u zaczerpnigto z prac Katayamy [102, 103, 104].

W przypadku modelu Bohra dla tarcz o wysokim Z przekrdj czynny nie zalezy od
predkosci pocisku. W pozostatych przypadkach wszystkie modele wykazuja podobng
zalezno$¢ od predkosci jonu. W przypadku tarczy weglowej dla niskich energii pocisku
stwierdzono dobra zgodnos¢ z modelem Gillespiego, natomiast dla jonéw helu o ener-
gii 150 MeV/u wynik numeryczny tego modelu odbiega od wyniku eksperymentalne-
g0. Zgodnos¢ otrzymano stosujac obliczenia Bohra dla tarcz o niskim Z tarczy. Teoria
BMZ, ktéra powstata na potrzeby opisu procesu jonizacji pocisku poruszajacego si¢
z malymi predkoSciami, dobrze odzwierciedla dane eksperymentalne otrzymane dla
niskich energii pocisku w zakresie do 43.4 MeV/u (wylaczajac tarcze weglowa). Mo-
del ten przestaje by¢ satysfakcjonujacy przy wyzszych energiach jonéw (150 MeV/u,
gdzie skraca si¢ czas przejscia pocisku przez tarcze, a co za tym idzie redukowany jest
wkiad procesow wielokrotnych). W tym zakresie energii jonéw helu oddziatujacych
z tarczami niklu i srebra dobra zgodno$¢ otrzymano po zastosowaniu opisu Gillespie-
go. Dla tarczy ztota ani model BHZ ani model Gillespiego stosujacy parametryzacje
sity zderzenia (wzor 2.14), nie odzwierciedlaja danych eksperymentalnych. Niespo-
dziewanie zaobserwowano zgodno$¢ z obliczeniami Bohra dla Srednich Z, mimo ze
ztoto zaliczane jest do pierwiastkéw o duzym Z tarczy (Z = 79) [13]. Wida¢ wigc, ze
nawet najbardziej zaawansowana teoria opisujaca jonizacj¢ pocisku, jaka jest teoria
Gillespiego, wymaga dalszego rozwoju i weryfikacji.
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Rysunek 2.11: Eksperymentalny i teoretyczny przekroj czynny na jonizacje pocisku dla
pocisku 3He penetrujqcego tarcze weglowa w funkcji predkosci pocisku, gdzie punkty:
o-zref. [102], A - zref. [103], B - eksperyment dyskutowany w tej pracy, linie: czarna
- model BHZ, niebieska - BMZ, zielona - BLZ, czerwona - model Gillespiego.

Tabela 2.3: Eksperymentalne i teoretyczne (Bohr i Gillespie) wartosci przekrojow
czynnych na jonizacje pocisku przechodzacego przez tarcze weglowa. WartoS¢ prze-
kroju czynnego omawianego eksperymentu obarczona jest blgdem 7.3%, btad pozo-
statych wartoS$ci eksperymentalnych ponizej 10%.

Predkosé Przekr6j czynny na jonizacje [ x 10717 cm?]
Energia
[MeV/u] v/c vivy Eksperyment BLZ BMZ Gillespie
17.3 0.19 26.4 0.33 0.53 0.55 0.30
22.6 0.21 29.7 0.27 0.42 0.49 0.24
24.0 0.23 31.0 0.23 0.38 0.47 0.22
33.1 0.26 35.6 0.20 0.29 0.41 0.17
43.4 0.29 40.2 0.15 0.23 0.36 0.13
150 0.51 69.4 0.08 0.08 0.21 0.04
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Rysunek 2.12: Eksperymentalny i teoretyczny przekroj czynny na jonizacje pocisku dla
pocisku 3He penetrujqcego tarcze niklowq w funkcji predkosci pocisku , gdzie punkty:
¢ - zref [104], B - eksperyment dyskutowany w tej pracy, linie: czarna - model BHZ,
niebieska - BMZ, zielona - BLZ, czerwona - model Gillespiego.

Tabela 2.4: Eksperymentalne i teoretyczne (Bohr i Gillespie) wartosci przekrojow
czynnych na jonizacje pocisku przechodzacego przez tarcze niklowa. Warto$¢ przekro-
ju czynnego omawianego eksperymentu obarczona jest bledem 8.2%, btad pozostatych
wartoSci eksperymentalnych ponizej 10%.

Predkosé Przekr6j czynny na jonizacje [ x 10717 cm?]
Energia
[MeV/u] v/c A% Eksperyment BLZ BMZ Gillespie
29.7 0.21 294 1.40 8.10 1.36 244
33.1 0.26 35.6 1.14 5.62 1.14 1.69
434 0.29 40.2 0.97 4.42 1.01 1.33
150 0.51 69.4 0.36 1.48 0.58 0.44
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Rysunek 2.13: Eksperymentalny i teoretyczny przekroj czynny na jonizacje pocisku dla
pocisku 3He penetrujqcego tarcze srebra w funkcji predkosci pocisku, gdzie punkty: A
-z ref. [103], B - eksperyment dyskutowany w tej pracy, linie: czarna - model BHZ,

niebieska - BMZ, zielona - BLZ, czerwona - model Gillespiego.

Tabela 2.5: Eksperymentalne i teoretyczne (Bohr i Gillespie) wartosci przekrojow
czynnych na jonizacje pocisku przechodzacego przez tarcze srebra. Wartos$¢ przekroju
czynnego omawianego eksperymentu obarczona jest bledem 20.8%, btad pozostatych

wartoSci eksperymentalnych ponizej 10%.

Predkos¢ Przekr6j czynny na jonizacje [ x 10717 cm?]
Energia
[MeV/u] vlc v/vg Eksperyment BLZ BMZ Gillespie
22.6 0.21 29.7 1.41 22.50 1.93 5.51
33.1 0.26 35.6 1.32 15.63 1.61 3.83
43.4 0.29 40.2 1.23 12.28 1.42 3.01
150 0.51 69.4 1.20 4.12 0.82 1.01
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Rysunek 2.14: Eksperymentalny i teoretyczny przekroj czynny na jonizacje pocisku dla
pocisku 3He penetrujqcego tarcze ztota w funkcji predkosci pocisku, gdzie punkty: A
-z ref. [103], B - eksperyment dyskutowany w tej pracy, linie: czarna - model BHZ,
niebieska - BMZ, zielona - BLZ, czerwona - model Gillespiego.

Tabela 2.6: Eksperymentalne i teoretyczne (Bohr i Gillespie) wartosci przekrojow
czynnych na jonizacje pocisku przechodzacego przez tarcze ztota. WartoS¢ przekroju
czynnego omawianego eksperymentu obarczona jest btgdem 18.1%, btad pozostatych
warto$ci eksperymentalnych ponizej 10%.

Predkosé Przekr6j czynny na jonizacje [ x 10717 cm?]
Energia
[MeV/u] v/c v/vy Eksperyment BLZ BMZ Gillespie
22.6 0.21 29.7 2.96 67.40 2.82 12.40
33.1 0.26 35.6 2.37 43.80 2.27 8.04
43.4 0.29 40.2 1.67 34.40 2.01 6.32
150 0.51 69.4 1.05 11.50 1.17 2.12
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Zalezno$¢ sity zderzenia w funkcji predkosci pocisku (I = %75%1: (‘;—5)2) poka-
zano na rysunku 2.15 (gdzie BMZ — niebieska linia i BLZ — zielona linia, Gillespie
— czerwona linia). Sita zderzenia liczona przy uzyciu parametryzacji w modelu Gil-
lespiego (wzér 2.14) nie wykazuje zaleznoSci od predkosci pocisku. Rachunki Gil-
lespiego dobrze odzwierciedlaja dane eksperymentalne dla zderzen niskoenergetycz-
nych jonéw helu z tarcza weglowa. W pozostatych przypadkach dane eksperymen-
talne sa znacznie przeszacowane. Dos¢ dobry opis daje natomiast model Bohra BMZ

(wzér 2.23), dla ktérego sita zderzenia rosnie z predkoscia pocisku:
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Rysunek 2.15: Sifa zderzenia dla pocisku 3He penetrujqcego tarcze wegla, niklu, sre-
bra i ztota w funkcji predkosci pocisku, gdzie punkty w zakresie energii pocisku od
17.3 do 43.4 MeV/u pobrano z ref. [102, 103, 104], natomiast rachunki teoretyczne
odzwierciedlone sq liniami: niebieska — BMZ, zielona — BLZ , czerwona — model Gil-
lespiego.
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2.3.2. Przekrdj czynny na wychwyt elektronu przez jony helu
w funkcji liczby atomowej tarczy i w funkcji predkoSci
pocisku

Podczas przejscia wiazki jonéw przez materi¢ elektrony atomu tarczy moga zostaé
przechwycone przez pocisk. Zgodnie z modelami teoretycznymi przekrdj czynny na
wychwyt elektronu powinien wzrasta¢ z liczbg atomowa tarczy i male¢ wraz ze wzro-
stem predkosci jonu (czas oddzialywania z elektronem maleje ze wzrostem predkosci
pocisku, a co za tym idzie maleje tez przekrdj czynny na wychwyt elektronu). Na ry-
sunku 2.161 tabeli 2.7 przedstawiono eksperymentalny przekrdj czynny na wychwyt
elektronu w zestawieniu z modelami teoretycznymi w funkcji liczby atomowej tarczy.

1E-234 — OBK
I —B2
i Nikolaev
1E-24 4 — Eikonal
e 1E-254
o E
- E
6 -
o 1E-26+
1E-27 4
1E-28 4
T T T T T T T T T T T T T T T

0 10 20 30 40 50 60 70 80
z
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Rysunek 2.16: Przekroj czynny na wychwyt elektronu (eksperymentalny (B) i teore-
tyczny: OBK, B2, Nikolaev, eikonal) dla pocisku *He o energii 150 MeV/u w funkcji

liczby atomowej tarcz)y.

Tabela 2.7: Eksperymentalne i teoretyczne przekroje czynne (cm?) na wychwyt elek-
tronu przez pocisk *He o energii 150 MeV/u w funkcji liczby atomowej tarczy.

Z OBK B2 Nikolaev Eikonal Eksperyment

6 917 x107% 271 x107% 925 x 1073 152 x 1072 (1.10 £0.20) x 10~%
28 2.03x 1072 599 x 10726 7.05 x 10727 1.46 x 10726 (8.03 £ 0.93) x 10~%7
47 271 x 1072 7.98 x 1072° 3.01 x 1072% 5.05 x 10726 (3.65 4 0.99) x 10726
79 3.63 x 10723 1.07 x 10723 1.00 x 10725 1.59 x 1072 (1.12 4+ 0.27) x 1072
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O ile teoria OBK dos¢ dobrze odzwierciedla dane eksperymentalne dla tarcz o ni-
skim Z, to dla wyzszych Zp rachunki znacznie przeszacowuja dane eksperymental-
ne. W przypadku obliczen wg wzoru Nikolaeva, ktére uwzgledniaja wychwyt elek-
tronu z poszczegdlnych powlok atomowych (rys. 2.17), zaobserwowano do$¢ dobra
zgodnos$¢ z danymi otrzymanymi dla wyzszych Zr (= 28). W tym przypadku cat-
kowity wktad do przekroju czynnego daja procesy bezradiacyjne (ccap = oONREC)-
Na rysunku 2.18 przedstawiono wartosci przekroju czynnego na wychwyt elektronu
obliczonych wg teorii eikonalnej, ktére uwzgledniaja wkiad pochodzacy od wychwytu
elektronu z poszczegdlnych powtok atomu tarczy.

1150 MeV/u *He"*

1E-25 -

o 1E-26

E ]
o
o
<
bO

1E-27 5

1E-28 5

Rysunek 2.17: Eksperymentalny i teoretyczny (Nikolaev) przekrdj czynny na wychwyt
elektronu dla pocisku 3He o energii 150 MeV/u w funkcji liczby atomowej tarczy. Ry-
sunek przedstawia wyniki obliczen wg teorii Nikolaeva uwzgledniajqce wktad pocho-
dzacy od wychwytu elektronu z poszczegolnych powtok atomu tarczy. Linia czerwona
pokazuje wktad od powtoki K, zielona - L, niebieska - M.

W przeciwienstwie do atoméw o wysokim Z, elektrony w atomach o niskim Z mo-
ga by¢ traktowane jako czastki swobodne, w zwiazku z tym zasada zachowania ener-
gii wymaga, aby wychwytowi elektronu towarzyszyta emisja fotonu. Niezgodnos$¢ ra-
chunkéw Nikolaeva dla tarczy weglowej, wynika zatem z faktu, iz duzy wktad w wy-
chwyt elektronu daja tu procesy radiacyjne, ktére sa zaniedbywane w obliczeniach.
Radiacyjny wychwyt elektronu (REC) oméwiony zostanie pokrétce w kolejnym roz-
dziale. Najdoktadniejszy opis procesu wychwytu elektronu daje relatywistyczna teoria
eikonalna. W opisie relatywistycznym uwzglednia sig, ze elektron ma spin %, a wiec
w rachunki wtaczone jest oddziatywanie spin-orbita. Ponadto, w przeciwienstwie do
teorii nierelatywistycznych, w podejSciu relatywistycznym uwzgledniono fakt, iz elek-
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Rysunek 2.18: Eksperymentalny i teoretyczny (eikonal) przekroj czynny na wychwyt
elektronu dla pocisku 3He o energii 150 MeV/u w funkcji liczby atomowej tarczy. Ry-
sunek przedstawia wyniki obliczeri wg teorii eikonalnej uwzgledniajqce wktad pocho-
dzacy od wychwytu elektronu z poszczegolnych powtok atomu tarczy. Linia czerwona
pokazuje wktad od powtoki K, zielona - L, niebieska - M, rézowa - N.

tron odczuwa zaréwno pole elektryczne jak i pole magnetyczne pocisku. Dodatkowo
w obliczeniach uwzgledniono poprawki pochodzace z relatywistycznych modyfikacji
powlok atomowych. Uwzgledniajac te efekty zaleznoS¢ przekroju czynnego od pred-
kosci pocisku r6zni si¢ znacznie od wynikéw nierelatywistycznych. W podejsciu eiko-
nalnym przekrdj czynny na wychwyt elektronu maleje znacznie wolniej z energia po-
cisku (jak E3") niz w teoriach OBK . W kazdym jednak przypadku przekréj czynny
na wychwyt elektronu maleje bardzo szybko z predkoscia pocisku (zaréwno ekspery-
mentalny jak i teoretyczny).

Na rysunkach 2.19 - 2.22 przedstawiono przekrdj czynny na wychwyt elektronu
w funkcji predkosci pocisku dla poszczegdlnych tarcz. Dane liczbowe przedstawiono
odpowiednio w tabelach 2.8 - 2.11. Wyniki eksperymentalne poréwnano z teoriami:
Nikolaeva (zielona przerywana linia) i eikonalng (czarna linia). Wartosci eksperymen-
talne w zakresie energii pocisku od 17.3 do 43.4 MeV/u zaczerpnigto z prac Katayamy
[102, 103, 104].
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Rysunek 2.19: Eksperymentalny i teoretyczny przekroj czynny na wychwyt elektronu
przez jony 2He penetrujqce tarcze weglowq w funkcji predkosci pocisku, gdzie punkty:
o-zref. [102], A - zref. [103], B - eksperyment dyskutowany w tej pracy, linie: czarna

- obliczenia eikonalne, linia zielona przerywana - obliczenia Nikolaeva.

Tabela 2.8: Eksperymentalne 1 teoretyczne (Nikolaev i1 Eikonal) wartosci przekrojow
czynnych na wychwyt elektronu przez pocisk helu penetrujacy tarcze weglowa. War-
to$¢ przekroju czynnego omawianego eksperymentu obarczona jest btgdem 18.2%,
btad pozostatych warto$ci eksperymentalnych ponizej 10%.

Predkosé Przekr6j czynny na wychwyt elektronu [x 10727 cm?]
Energia

[MeV/u] v/ic  vlvg  Eksperyment Nikolaev Eikonal
173 0.19 264 1490 413 3380
226 021 29.7 616 91 807
240 023 31.0 272 54 583
33.1 026 35.6 924 8.2 100
434 029 40.2 17.3 1.62 22.8
150 0.51 694 0.11 0.001 0.13

87



] 5 :
1E-22 5 He -> Ni
1E-23 -
“c 1E-244
S E
o
S ]
©
1E-25 5
1E-26 5
T T T T T T T . T
25 30 40 50 60 70

v/ivO

Rysunek 2.20: Eksperymentalny i teoretyczny przekroj czynny na wychwyt elektronu
przez jony *He penetrujqce tarcze niklowq w funkcji predkosci pocisku, gdzie punkty: 4
-[104], B - eksperyment dyskutowany w tej pracy, linie: czarna - obliczenia eikonalne,
linia zielona przerywana - obliczenia Nikolaeva.

Tabela 2.9: Eksperymentalne 1 teoretyczne (Nikolaev i Eikonal) wartosci przekrojow
czynnych na wychwyt elektronu przez pocisk helu penetrujacy tarcze niklowa. Wartos¢
przekroju czynnego omawianego eksperymentu obarczona jest blgdem 11.6%, biad
pozostatych wartoSci eksperymentalnych ponizej 10%.

Predkosé Przekr6j czynny na wychwyt elektronu [x 10727 cm?]
Energia
[MeV/u] v/ic  vlvg  Eksperyment Nikolaev Eikonal
226 021 29.7 32500 30822 46700
33.1 026 356 8260 5215 9350
434 029 402 3690 1671 3070
150 0.51 694 8.03 7.05 14.60
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Rysunek 2.21: Eksperymentalny i teoretyczny przekrdj czynny na wychwyt elektronu
przez jony 3He penetrujqce tarcze srebra w funkcji predkosci pocisku, gdzie punkty:
A - zref [103], B - eksperyment dyskutowany w tej pracy, linie: czarna - obliczenia
eikonalne, linia zielona przerywana - obliczenia Nikolaeva.

Tabela 2.10: Eksperymentalne i teoretyczne (Nikolaev i Eikonal) warto$ci przekrojow
czynnych na wychwyt elektronu przez pocisk helu penetrujacy tarcze srebra. Wartos¢
przekroju czynnego omawianego eksperymentu obarczona jest bledem 27.1%, blad
pozostatych wartosci eksperymentalnych ponizej 10%.

Predkosé Przekrdj czynny na wychwyt elektronu [x 10727 cm?]

Energia
[MeV/u] v/lc  vlvg  Eksperyment Nikolaev Eikonal
173 0.19 264 50100 129000 84328
33.1 026 356 14900 28100 19403
434 029 402 7470 9100 6594
150 0.51 694 36.5 50.5 30.1
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Rysunek 2.22: Eksperymentalny i teoretyczny przekroj czynny na wychwyt elektronu
przez jony 3He penetrujqce tarcze ztota w funkcji predkosci pocisku, gdzie punkty: e -
zref. [102], A - zref. [103], B - eksperyment dyskutowany w tej pracy, linie: czarna -
obliczenia eikonalne, linia zielona przerywana - obliczenia Nikolaeva.

Tabela 2.11: Eksperymentalne i teoretyczne (Nikolaev i Eikonal) wartoSci przekrojow
czynnych na wychwyt elektronu przez pocisk helu penetrujacy tarcze ztota. Wartos¢
przekroju czynnego omawianego eksperymentu obarczona jest btedem 24.1%, blad
pozostatych wartosci eksperymentalnych ponizej 10%.

Predkos¢ Przekréj czynny na wychwyt elektronu [x 10727 cm?]
Energia
[MeV/u] vic  vlvg  Eksperyment Nikolaev Eikonal
173 0.19 264 503000 152035 872000
33.1 026 35.6 41300 15803 71000
434 029 402 20200 6884 24800
150 0.51 694 112 101 159
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Na rysunkach nie przedstawiono poréwnania z opisami OBK, w ktérych przewi-
dywana zalezno$¢ przekroju czynnego na wychwyt elektronu od predkosci maleje jak
vp'? (E5%), poniewaz drastycznie przeszacowuja one dane eksperymentalne.

Zaréwno rachunki Nikolaeva jak i teoria eikonalna wykazuja podobnag zaleznos¢é
przekroju czynnego na wychwyt elektronu od predkosci jonu. W przypadku tarczy we-
glowej obliczenia Nikolaeva doS¢ dobrze odzwierciedlaja zaleznos¢ od predkosci, ale
niedoszacowuja wartosci eksperymentalnych dla wszystkich energii pocisku. Rozbiez-
nos¢ ta ros$nie z predkoscia pocisku. Powodem tego niedopasowania jest fakt, iz teoria
ta nie uwzglednia radiacyjnego wychwytu elektronu, ktéry daje dos¢ duzy wkitad do
catkowitego wychwytu elektronu z tarcz o matej liczbie atomowej. Duzo lepsze dopa-
sowanie zaobserwowano dla teorii eikonalnej, w ktérym uwzglgdniono procesy radia-
cyjne. Wartos$ci przekrojéw czynnych na wychwyt elektronu z tarcz zlota przez jony
helu poruszajacego si¢ z pregdkoscia $=0.51 wyznaczone z rachunkéw Nikolaeva do-
brze odzwierciedlaja wynik eksperymantalny, podczas gdy przy nizszych predkosciach
odbiegaja od wartoSci eksperymentalnych o czynnik ok. 4. Teoria eikonalna znacznie
lepiej opisuje proces wychwytu, niemniej jednak mozna zauwazy¢, ze lekko przesza-
cowuje dane eksperymentalne. W pozostatych przypadkach obie teorie daja zblizone
rezultaty, aczkolwiek widaé, ze krzywa liczona przy zastosowaniu teorii eikonalnej
lezy blizej punktéw eksperymentalnych.

2.3.3. Radiacyjny wychwyt elektronu

Calkowity przekrdj czynny na wychwyt elektronu zawiera dwa skladniki: prze-
kréj czynny na radiacyjny i bezradiacyjny wychwyt elektronu: 0%, ;=0 EC+oEES.
Radiacyjny wychwyt elektronu jest jednym z fundamentalnych proceséw elektroma-
gnetycznego oddziatywania czastek natadowanych. W procesie tym elektron atomu
tarczy chwytany jest do stanéw zwiazanych pocisku, a nadmiar energii unoszony jest
przez foton. Znaczenie radiacyjnego wychwytu elektronu dostrzezono w wielu dzie-
dzinach fizyki takich jak fizyka plazmy [105], astrofizyka [106, 107] czy tez fizyka

akceleratorow podczas chlodzenia wiazka elektronéw [108].

Radiacyjny wychwyt elektronu (REC) staje si¢ istotny w obszarze duzych predko-
Sci pocisku i niskich Z tarczy [109]. Przekrdj czynny na radiacyjny wychwyt elektronu
jest proporcjonalny do liczby elektronéw w atomie tarczy i pokazuje ostra zalezno$¢
zaréwno od predkosci jak i liczby atomowej pocisku. W obszarze nierelatywistycz-
nych predkosci pocisku:

3 73
oBEC 25 L (2.24)
P
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Przy wysokich predkosciach pocisku [99, 110]:

Ty 73
oBES Tv P (2.25)

gdzie v = 1/(1-3%)'/2, B = vp/c. Czynnik Z; zwiazany jest z tym, ze kazdy elektron
tarczy ma takie same szanse na to, aby by¢ wychwyconym przez pocisk.

Radiacyjny wychwyt elektronu z atomu tarczy o tadunku Z7 do zwiazanego stanu
jonu o liczbie atomowej Zp mozna zapisaé w postaci:
SHett + tarcza — *Het + tarcza + E.,
gdzie £, = Exn + Ep jest energia emitowanego fotonu, ktdra jest rOwna energii
kinetycznej elektronu E'x;n plus energia wigzania elektronu Ep w stanie koncowym.

Eololontzsal Radiacyjna
otojonizacia  rekombinacja Radiacyjny Wychwyt Elektronu
i tarcza —
— s 0 s
e E——— E I E—
hv -
> hv 1 hv
i pocisk o 4

- — E. —— ————

Ey =hv-E, hv =E, +E,

Rysunek 2.23: Schemat zjawiska fotoelektrycznego i radiacyjnej rekombinacji (odwro-
conego w czasie fotoefektu) oraz radiacyjnego wychwytu elektronu z atomu tarczy do

nieobsadzonego stanu zwiqzanego pocisku.

Jezeli energia kinetyczna elektronu w uktadzie pocisku jest wigksza niz energia
wigzania elektronu w tarczy radiacyjny wychwyt elektronu odpowiada odwréconemu
w czasie zjawisku fotoelektrycznemu ( 2.23). Odwrécony w czasie efekt fotoelektrycz-

ny nazywany jest radiacyjng rekombinacja (RR).

Elektrony w atomie o niskim Z moga by¢ traktowane jako elektrony swobodne,
w zwiazku z czym opis radiacyjnego wychwytu elektronu sprowadza si¢ do opisu
radiacyjnej rekombinacji zachodzacej dla elektronéw swobodnych. Poniewaz radia-
cyjna rekombinacja jest procesem odwrotnym do fotoefektu, przekroje czynne dla
obu procesOw sa spokrewnione. Znajac rézniczkowy przekrdj czynny na zjawisko
fotoelektryczne znalez¢ mozna rézniczkowy przekrdj czynny na radiacyjng rekom-
binacj¢ elektronu. Ogolny opis przekroju czynnego na radiacyjny wychwyt elektro-
nu wyprowadzony zostal przez Stobbe’a w roku 1930 (niereletywistyczne przyblize-
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nie dipolowe, DA) [111]. W nierelatywistycznym przyblizeniu dipolowym catkowity
przekrdj czynny na radiacyjny wychwyt elektronu do powtoki K dany jest wyrazeniem:

V3 )26:76]9(—4Vac7“tan(1/1/))
1402

gdzie v = aZp/np jest parametrem Sommerfeld’a.

oot o = 9.165 % 1072%( (2.26)

1 — exp(—27v)

Wkiad radiacyjnego wychwytu elektronu do catkowitej wartoSci wychwytu wy-
znaczony zostal w eksperymencie koincydencyjnym. Jednokrotnie zjonizowane jony
helu *He™ rejestrowano w koincydencji z emitowanymi fotonami. Zaniedbujac ener-
gi¢ wiagzania w jonie helu energia fotonu (Errc = 84 keV) odpowiada energii elektro-
nu w uktadzie pocisku. Emitowane fotony rejestrowane byly przy uzyciu detektoréw
germanowych zamontowanych na katach: 6 = 80° i 6 = 130° w stosunku do kierunku
wiazki. Widma fotonéw pokazane zostaly na rysunku 2.24.

Liczba zliczen/kanat

U I._”LI_LL_U_LI_LL[LJL_.J L ..—LJJ-..I_|
0 282 965 847 113 141.2 1695 1977 keV
Ge prompt i

ey e e

12
10

|
T

Liczba zliczen/kanat

L= T % T T« -]

SR (11 TSRT I T T
o] 282 6BBS5 847 113 141.2 16956 1977 keV

Energia fotonu

Rysunek 2.24: Widma fotonéw pochodzqcych z radiacyjnego wychwytu elektronu.
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Rysunek 2.25: Catkowity teoretyczny przekroj czynny na wychwyt elektronu (linia
czarna). Pokazano wktad od bezradiacynego (czerowona linia) i radiacyjnego (linia
niebieska) wychwytu elektronu 7z atomu tarczy do nieobsadzonego stanu zwiqzanego
pocisku 3He ™. Dla poréwnania przedstawiono wartosci otrzymane w ramach oma-

wianego eksperymentu.

Z pomiaréw koincydencyjnych, w ktérych jony He™ o energii poczatkowej
150 MeV/u bombardowaty tarczg weglowa otrzymano warto$¢ stosunku wychwytu
radiacyjnego do catkowitego wychwytu elektronu: % = 0.58+0.08 [112, 14]. Stad
otrzymano eksperymentalng wartosS¢ przekroju czynnego na radiacyjny wychwyt elek-
tronu orpc = (6.38 £ 1.63) x 1072 cm?. Teoretyczna warto$¢ jest wyzsza od war-
tosci eksperymentalnej o czynnik 2.4. Teoretyczne wartoSci przekroju czynnego na
radiacyjny wychwyt elektronu do pocisku helu *He** w poréwnaniu z warto$ciami
przekroju czynnego na bezradiacyjny wychwyt elektronu w funkcji liczby atomowe;j
tarczy przedstawiono narysunku 2.25. Pokazano zatem, ze w zakresie duzych predko-
Sci pocisku i niskich Z tarczy proces radiacyjnego wychwytu elektronu daje ogromny
wktad do catkowitego przekroju czynnego na wychwyt elektronu.
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2.4. Podsumowanie

W tej czgsci pracy przedstawiono zestaw danych z eksperymentu przeprowadzo-
nego w Research Center for Nuclear Physics (RCNP) w Osace na spektrometrze ma-
gnetycznym o wysokiej rozdzielczosci . Uzyskano przekroje czynne na wychwyt elek-
tronu z atomu tarczy o réznej liczbie atomowej do pocisku *He* " rozpedzonego do
energii 150 MeV/u i na jonizacje *He' w wyniku dalszej penetracji tarczy. Dwukrot-
nie zjonizowane jony *He™" przyspieszane do energii 150 MeV/u skierowane byly
na tarcze: wegla (Z=6), niklu (Z=28), srebra (Z=47) i zlota (Z=79). W wyniku wielo-
krotnego oddziatywania jonow z atomami tarczy zmienial si¢ stan fadunkowy wiazki,
wskutek czego rejestrowane jony posiadaty tadunek (14) 1 (2+). Jony o r6znym stanie
fadunkowym byly rozdzielane i rejestrowane w oddzielnych detektorach. Z zalezno-
Sci stosunku intensywnosci wigzki helu jednokrotnie do dwukrotnie zjonizowanego
oszacowano przekroje czynne na jonizacj¢ pocisku i na wychwyt elektronu atomu tar-
czy do wolnych stanéw pocisku. Zbadano zalezno$¢ przekrojéw czynnych od liczby
atomowej tarczy i predkos$ci pocisku.

Poréwnanie danych eksperymentalnych z istniejacymi teoriami pokazuje, ze sfor-
mulowane przez Bohra 1 Gillespiego opisy przekrojéw czynnych na jonizacje nie daja
petnego i rzeczywistego odzwierciedlenia natury tego zjawiska. Eksperymentalne war-
toSci przekroju czynnego na jonizacj¢ pocisku o energii poczatkowej 150 MeV/u pe-
netrujacego tarcz¢ weglowa sa zgodne z modelem Bohra dla niskich Z tarczy. W przy-
padku jonizacji szybkich pociskéw helu wynikajacej z oddziatywania jonu z atoma-
mi o Srednim Z (niklu i srebra) najlepsze dopasowanie wykazuje teoria Gillespiego,
wykorzystujacej parametryzacje sity zderzenia. Natomiast dla zderzen z tarczami zto-
ta dobry opis uzyskuje si¢ stosujac model Bohra dla srednich Z tarczy. Rozszerzajac
wczesniejsze badania, w ktérych predkos$¢ pocisku wynosita 0.29¢ (43.4 MeV/u) do
predkosci pocisku réwnej 0.51c, okreslono zaleznoS$¢ przekrojow czynnych od pred-
kosci pocisku. W przypadku tarczy weglowej dobry opis przekroju czynnego na joni-
zacje pocisku poruszajacego si¢ z predkosciami < 0.3c dostarcza model Gillespiego.
W pozostatych przypadkach uzyskano zgodnosé z modelem Bohra dla $rednich liczb
atomowych tarczy. Istnieje zatem przestanka do poprawy modeli teoretycznych opisu-
jacych jonizacj¢ pocisku.

W przypadku wychwytu elektronu stwierdzono, ze teoria OBK znacznie przesza-
cowuje uzyskane w eksperymencie przekroje czynne. Opis przekroju czynnego na wy-
chwyt elektronu zaproponowany przez Nikolaeva do$¢ dobrze odzwierciedla dane eks-
perymentalne, zatamuje si¢ gtdwnie w przypadku tarczy weglowej, co jest zrozumiale,
poniewaz nie uwzglednia radiacyjnego wychwytu elektronu, ktéry ma istotne znacze-
nie w przypadku tarcz o niskim Z. Potwierdzono, ze poprawny opis procesu wychwytu
elektronu daje jedynie teoria eikonalna, uwzgledniajaca efekty relatywistyczne i wktad
poszczegdllnych powtok do catkowitego przekroju czynnego.
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W pracy wyznaczono przekrdj czynny na radiacyjny wychwyt elektronu, ktéry ma
istotne znaczenie w przypadku duzych predkosci jonu i niskich Z tarczy. Poznanie
procesOw towarzyszacych oddziatywaniu jonéw helu ze swobodnymi elektronami jest
wazne z punktu widzenia astrofizyki. Ok. 300 tys. lat po Wielkim Wybuchu mieszanka
wodoru 1 helu, ktéra wypelniata Wszech§wiat byla prawie jednorodna. Kilkaset mi-
lionéw lat péZniej pierwsze obiekty zaczgty emitowad Swiatto. Rozpoczat si¢ proces
jonizacji, w wyniku ktérego czg$¢ atoméw utracita elektrony. Neutralne atomy wodo-
ru oraz neutralne i jednokrotnie zjonizowane atomy helu mozna obserwowac dzigki
wytwarzanym przez nie liniom widmowym. W latach dziewigédziesiatych, na podsta-
wie obserwacji linii absorpcyjnej 30,4 nm w widmie kwazara stwierdzono obecnos¢
w przestrzeni migdzygalaktycznej jednokrotnie zjonizowanego helu, He™. Zaobserwo-
wanie catkowicie zjonizowanej materii przy uzyciu metod optycznych jest praktycznie
niemozliwe, ale mozliwa jest obserwacja fotonéw pochodzacych z wychwytu elek-
tronu. Dzigki temu mozliwe staje si¢ badanie obecnosci takich jonéw w przestrzeni
migdzygalaktycznej. Wyniki eksperymentu opisanego w tej pracy dostarczyly warto-
Sciowych informacji o przekroju czynnym na zajScie procesu radiacyjnego wychwytu
elektronu w interesujacym dla astrofizyki zakresie energetycznym, gdzie energia elek-
tronu < 100 keV.
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2.5. Dodatki

2.5.1. Rachunki eikonalne

Tabela 2.12: Teoretyczne (eikonal) przekroje czynne na wychwyt elektronu dla poci-
sku 3He o energii 24 MeV/u w funkcji liczby atomowej tarczy uwzgledniajace wktad
pochodzacy od wychwytu elektronu z poszczegdlnych powtok atomu tarczy (w cm?).

Zp Powloka K PowlokalL PowlokaM Powloka N Total REC

7.96E-25 1.12E-26 8.16E-25 9.16E-27

1.48E-24 2.68E-26 1.52E-24 1.07E-26
10 5.03E-24 1.78E-25 5.22E-24 1.53E-26
13 9.45E-24 1.12E-24 1.72E-27 1.06E-23  1.98E-26
14 1.07E-23 1.76E-24 4.76E-27 1.25E-23  2.14E-26
18 1.31E-23 6.69E-24 1.19E-25 1.99E-23  2.75E-26
22 1.15E-23 1.57E-23 1.00E-24 2.82E-23  3.36E-26
28  6.61E-24 3.35E-23 6.59E-24 4.67E-23  4.27E-26
38 1.72E-24 5.18E-23 3.53E-23 5.36E-25  8.95E-23 5.80E-26
42 9.50E-25 5.16E-23 5.26E-23 1.74E-24  1.07E-22 6.41E-26
47  449E-25 4.66E-23 7.52E-23 6.38E-24  1.29E-22 7.17E-26
56 1.20E-25 3.21E-23 1.07E-22 2.87E-23  1.69E-22 8.55E-26
64  3.90E-26 2.02E-23 1.17E-22 6.60E-23  2.12E-22 9.77E-26
79  5.54E-27 7.16E-24 9.72E-23 1.54E-22  3.12E-22 1.21E-25
92 1.22E-27 2.72E-24 6.50E-23 2.02E-22  4.16E-22 1.40E-25
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Tabela 2.13: Teoretyczne (eikonal) przekroje czynne na wychwyt elektronu dla pocisku
3He o energii 43.3 MeV/u w funkcji liczby atomowej tarczy uwzgledniajace wktad
pochodzacy od wychwytu elektronu z poszczegdlnych powtok atomu tarczy (w cm?).

Zp Powloka K PowlokalL PowlokaM Powloka N Total REC

2.24E-26 2.56E-28 2.51E-26 2.42E-27

4.46E-26 6.20E-28 4.80E-26 2.82E-27
10 1.90E-25 4.29E-27 1.99E-25 4.03E-27
13 4.65E-25 2.92E-26 3.82E-29 5.00E-25  5.24E-27
14 5.78E-25 4.72E-26 1.07E-28 6.31E-25  5.64E-27
18 1.04E-24 2.05E-25 2.77E-27 1.25E-24  7.26E-27
22 1.34E-24 5.60E-25 2.50E-26 1.94E-24  8.87E-27
28 1.34E-24 1.53E-24 1.84E-25 3.07E-24  1.13E-26
38  7.37E-25 3.81E-24 1.25E-24 1.28E-26  5.82E-24 1.53E-26
42 5.17E-25 4.62E-24 2.08E-24 4.32E-26  7.24E-24 1.69E-26
47  3.15E-25 5.32E-24 3.45E-24 1.70E-25  9.10E-24 1.89E-26
56 1.20E-25 5.57E-24 6.49E-24 8.88E-25  1.31E-23 2.26E-26
64  4.90E-26 4.93E-24 9.22E-24 2.37E-24  1.68E-23 2.58E-26
79  9.25E-27 3.01E-24 1.24E-23 7.64E-24  2.48E-23 3.18E-26
92  3.11E-27 1.67E-24 1.23E-23 1.37E-23  3.35E-23  3.71E-26

98



Tabela 2.14: Teoretyczne (eikonal) przekroje czynne na wychwyt elektronu dla pocisku
3He o energii 150 MeV/u w funkcji liczby atomowe;j tarczy uwzgledniajace wktad
pochodzacy od wychwytu elektronu z poszczegdlnych powltok atomu tarczy (w cm?).

Zp Powloka K PowlokalL PowlokaM Powloka N Total REC

6 2.18E-29 2.01E-31 1.52E-28 1.30E-28
4.62E-29 4.93E-31 1.98E-28 1.51E-28
10  2.46E-28 3.57E-30 4.66E-28 2.16E-28
13 7.80E-28 2.63E-29 2.92E-32 1.09E-27  2.81E-28
14 1.06E-27 4.37E-29 8.20E-32 1.41E-27  3.02E-28
18  2.86E-27 2.15E-28 2.24E-30 3.46E-27  3.89E-28
22 5.74E-27 6.81E-28 2.15E-29 6.92E-27  4.75E-28
28 1.15E-26 2.40E-27 1.78E-28 1.46E-26  6.05E-28
38 1.99E-26 9.69E-27 1.53E-27 1.06E-29  3.20E-26 8.21E-28
42 2.16E-26 1.45E-26 2.82E-27 3.71E-29  3.98E-26 9.07E-28
47  2.19E-26 2.20E-26 5.38E-27 1.57E-28  5.05E-26 1.02E-27
56 1.89E-26 3.87E-26 1.34E-26 9.43E-28  7.32E-26 1.21E-27
64 1.44E-26 S547E-26 2.51E-26 2.92E-27  9.85E-26 1.38E-27
79  6.81E-27 7.91E-26 5.85E-26 1.29E-26  1.59E-25 1.71E-27
92  3.11E-27 8.78E-26 9.61E-26 3.18E-26  2.21E-25 1.99E-27
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Rysunek 2.26: Przekroj czynny na wychwyt elektronu z atomu tarczy o roz-
nej liczbie atomowej do pocisku (teoria eikonalna) dla pocisku 3Het™ o energii

24, 43.3 i 150 MeV/u w funkcji liczby atomowej tarczy.
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