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При столкновениях e-O2 и He+−O2 в процессе диссоциативного возбуждения были определены абсолют-
ные значения сечений высвечивания атомных и ионных линий кислорода. Обнаружена интенсивная ионная
линия OII (83.4 nm). В случае соударения электронов обнаружена слабая линия OIII (70.5 nm) возбужденного
двухзарядного иона. Для пары сталкивающихся частиц He+−O2 экспериментальные результаты интерпрети-
руются качественно в рамках квазидиатомного приближения.

PACS: 52.20.Hv

Введение

Процессы диссоциации молекул в настоящее время
интенсивно исследуются [1–12]. В частности, особый
интерес представляют процессы диссоциации высоковоз-
бужденных молекулярных состояний (МС). Распад этих
состояний происходит спонтанно-изолированно, без вли-
яния других частиц. Поэтому образование возбужденных
молекулярных состояний при соударении молекул с
электронами и ионами, а также под влиянием лазер-
ного или синхротронного излучения, является лишь
методом возбуждения, тогда как регистрация продуктов
диссоциации — методом исследования этих состояний.
Высоковозбужденные состояния могут распадаться че-
рез каналы предиссоциации и автоионизации. Конечным
продуктом распада являются нейтральный атом, или
электрон, и ион. Автоионизация высоковозбужденных
состояний интенсивно исследовалась методами фото-
электронной или фотоионной спектроскопии [2–7]. Ней-
тральные фрагменты регистрировались при диссоциации
высоковозбужденных состояний в работах [8–12]. Из-
вестно, что молекулы в высоковозбужденных состояниях
являются катализаторами для образования больших ней-
тральных молекулярных радикалов, которые существен-
но влияют на различные атмосферные и плазменные
процессы. Поэтому экспериментальное исследование
процессов диссоциации в настоящее время является ак-
туальным. Продукты распада молекулярного состояния
могут находиться в возбужденном состоянии. Например,
в работе [13] в процессе фотоионизации было изме-
рено абсолютное сечение высвечивания возбужденного
продукта диссоциации атомарного кислорода в области
длин волн 97−131 nm. При этом образование возбуж-

денного продукта было обусловлено распадом 2σ−1
g ва-

кансий высоковозбужденного ридберговского состояния
2σ−1

u (c46−u )nσ 3
g6
−
u молекулы кислорода.

В настоящей работе представлены результаты экспе-
риментального исследования процесса диссоциативного
возбуждения при столкновениях электронов и ионов ге-
лия с молекулами кислорода в энергетических областях
столкновения 200−500 eV и 2−11 keV соответственно.
Выбор иона гелия в качестве снаряда обусловлен тем
фактом, что в этом случае образуются высоковозбужден-
ные МС молекулярного иона кислорода, так как в иссле-
дуемом нами энергетическом диапазоне столкновения
определяющим является неупругий канал перезарядки
и происходит захват электрона из внутренней оболочки
молекулы [14,15].

Методика

Измерения проводились на масс-спектроскопической
установке методом оптической спектроскопии. Регистра-
ция излучения возбужденных частиц высокочувстви-
тельным методом оптической спектроскопии позволя-
ет наибоеле точно идентифицировать высоковозбужден-
ные МС. Методика измерения и процедура калибровки
оптической системы регистрации излучения подробно
описаны в работе [16]. В настоящей работе существенно
улучшена чувствительность оптической системы реги-
страции, что позволило нам измерить величины сечений
порядка 10−19 cm2 и ниже.

Пучок ионов, выходящий из высокочастотного ис-
точника, ускорялся до заданной энергии, фокусировал-
ся ионно-оптической системой, анализировался масс-
анализатором по удельному заряду (e/m), проходил че-
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рез коллимирующие щели и поступал в камеру столкно-
вений, наполненную исследуемым газом. Ток ионов из-
мерялся коллектором. Излучение, возникающее при воз-
буждении атомных частиц, наблюдалось под углом 90◦

к направлению ионного пучка. Спектральный анализ
излучения проводился с помощью вакуумного моно-
хроматора типа Сейа-Намиока с тороидальной дифрак-
ционной решеткой (1200 mm). Регистрация излучения
производилась вторичным электронным умножителем
как в интегральном, так и в счетном режиме. Экспери-
мент проводился в условиях однократности столкнове-
ния. Основная проблема при определении сечения была
связана с установлением относительной и абсолютной
спектральной чувствительности системы регистрации
излучения. С этой целью на установке была вмонти-
рована электронная пушка. Для проведения калибровки
измеренные нами в относительных единицах сечения
высвечивания отдельных линий и молекулярных полос,
при столкновениях e–H2, N2, O2, Ar, сравнивались с аб-
солютными сечениями, полученными в работах [17–22].

Погрешность измерений представленных абсолютных
величин сечений не превышала 20−25, а относительных
в зависимости от длин волн — 4−5%.

Результаты и их обсуждение

На рис. 1 и 2 представлены оптические спектры
излучения в областях длин волн 80−150 и 55−90 nm для
ионов гелия (E = 10) и электронов (E = 400 eV) соот-
ветственно. На рис. 3 представлены энергетические зави-
симости сечений высвечивания отдельных атомарных OI
(97.4, 99.0, 102.6, 115.2, 130.5 nm) и ионных OII (53.4,
83.4 nm) линий кислорода и резонансных линий HeI

Рис. 1. Спектр излучения в области длин волн 80−105 nm
при столкновениях ионов гелия (E = 10 keV) с молекулами
кислорода: 1 — OII (83.4 nm, 2p4 4P−2p3 4S0), 2 — OI (87.9,
3s3 P0−2p4 3P), 3 — OI (97.4, 4d3 D0−2p4 3P), 4 — OI (98.9,
3s3 D0−2p4 3P), 5 — OI (102.7, 3d3 D0−2p4 3P), 6 — OI (103.9,
4s4 S0−2p4 3P).

Рис. 2. Спектр излучения в области длин волн 55−90 nm
при столкновениях электронов (E = 440 eV) с молекулами
кислорода: 1 — OII (60.1 nm, 3s′2D−2p3 2P0), 2 — OII (61.6,
3s2P−2p3 2D0), 3 — OII (64.4, 2p4−2p3 2P0), 4 — OII (67.3,
3s2P−2p3 2P0), 5 — OIII (70.6, 2p4 3P−2p3 3P0), 6 — OII
(71.8, 2p4 2D−2p3 2D0), 7 — OII (74.0, 3s′′′ 4S0−2p4 4P), 8 —
OI (76.9, 4d3P0−2p4 3P), 9 — OI (79.3−79.7, 2p5 3P0−2p4 3P),
10 — OII (83.4, 2p4 4P−2p3 4S0).

Рис. 3. Энергетическая зависимость сечений высвечивания
линий атомарных частиц гелия и кислорода при столкновениях
He+−O2: 1 — OII (83.4), 2 — OI (99.0), 3 — HeI (58.4), 4 —
OI (102.6), 5 — HeI (53.7), 6 — OI (115.2), 7 — OI (97.4 nm).

.
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Рис. 4. Энергетическая зависимость сечений высвечивания
линий атомарных частиц кислорода при столкновениях e−O2:
1 — 130.5, 2 — OII (83.4), 3 — OI (99.0), 4 — OI (102.6),
5 — OII (53.4 nm).

(53.7, 58.4 nm) атома гелия при столкновениях He+−O2.
На рис. 4 представлены энергетические зависимости
сечений высвечивания наиболее интенсивных атомарных
OI (99.0, 102.6, 130.5 nm) и ионных OII (53.4, 83.4 nm)
линий кислорода при столкновениях e−O2.

Анализ представленных экспериментальных резуль-
татов показывает, что, как в случае ионов гелия, так
и электронов, наиболее интенсивной является линия
иона кислорода OII (83.4 nm, переход 2p4 4P−2p3 4S0).
Кроме того, интересно отметить, что в случае элек-
тронов обнаружена слабая линия двухзарядного иона
кислорода OIII (70.6 nm, 2p4 3P−2p3 3P0). Абсолютное
значение сечения высвечивания этой линии при энергии
электрона E = 200 eV составляет 3.4 · 10−20 cm2, а при
E = 440 eV — 3.8 · 10−20 cm2.

Диссоциация молекулы, приводящая к возбужденным
атомным или ионным продуктам, обусловлена распадом
промежуточного высоковозбужденного молекулярного
состояния внутренней оболочки, где при столкновении
образуется вакансия.

Как уже отмечалось выше, при столкновениях ионов
гелия с молекулами кислорода интенсивные атомные
и ионные линии в основном возникают в процессе
перезарядки [13], тогда как для электронов те же линии
формируются в ионизационном процессе. В обоих слу-
чаях образование возбужденных продуктов диссоциации
связано с распадом одних и тех же высоковозбужденных
МС O+∗

2 . Это позволяет сравнивать результаты, полу-
ченные в случае ионов He+ и электронов.

При обсуждении результатов, связанных с формиро-
ванием внутренней вакансии, можно использовать ана-
логию с ионно-атомными столкновениями (квазидиатом-
ное приближение). В рамках этого подхода возбуждение
неупругих каналов обусловлено выдвижением электрон-
ных термов и пересечением соответствующих моле-
кулярных термов с первоначально занятой молекуляр-
ной орбитали (МО) на возбужденно-свободную [13,14].
В нашем случае в процессе столкновения He+−O2

внутренняя вакансия 1s атома гелия при сближении
частиц переходит во внутреннюю вакансию трехатомной
квазимолекулы, что при разлете частиц приводит к обра-
зованию нестабильного высоковозбужденного состояния
молекулярного иона O+

2 . В частности, распад вакан-
сии 2σ−1

g высоковозбужденных молекулярных состояний
26−g и 46−g иона кислорода приводит к образованию
возбужденного продукта диссоциации с высвечиванием
интенсивной ионной линии кислорода OII (83.4 nm) [23].
Известно, что для удаления электрона 2sσg из внутрен-
ней оболочки молекулы O2 необходимо затратить около
46.2 eV [24]. Поэтому возбуждение этого неупругого
канала в процессе диссоциативной перезарядки

He+(1s2) + O2 → He(1s2) + O+
2 (2σ−1

g )

требует изменения внутренней энергии квазимолекуляр-
ной системы сталкивающихся частиц (He, O2)+ пример-
но на 22 eV. Это предположение косвенно подтвержда-
ется результатами работы [13]. Широкий пик в спектре
энергетической потери в области 22 eV, наблюдаемый
для процесса перезарядки, вероятно, включает вышеупо-
мянутый неупругий канал.

Обнаруженные осцилляционные структуры на функ-
циях возбуждения атомарных и ионных линий (рис. 3),
по-видимому, обусловлены явлением фазовой интерфе-
ренции квазимолекулярных состояний системы сталки-
вающихся частиц. Эти осцилляции в основном наблюда-
лись при ионно-атомных столкновениях. Качественная
гипотеза, объясняющая полученную в экспериментах
структуру полных сечений, была выдвинута в [25].
Согласно этой гипотезе, сталкивающиеся частицы при
сближении образуют квазимолекулу, и происходит ко-
герентное заселение двух энергетически близких квази-
молекулярных состояний, которые при разлете частиц
интерферируют между собой. Взаимодействие на боль-
ших межъядерных расстояниях является необходимым
условием, обеспечивающим независимость сечений от
параметра удара и, следовательно, сохранения осцилля-
ции в полных сечениях [26].

Известно, что осцилляции в полных сечениях обычно
связаны с интерференцией между состояниями, отвечаю-
щими каналам перезарядки и прямого возбуждения [25].
При этом сечения, соответствующие интерферирующим
состояниям, как правило, должны осциллировать в про-
тивофазе.

Осцилляции на функциях возбуждения спектральных
линий при ионно-молекулярных столкновениях обна-
руживались лишь в некоторых случаях, например на
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функциях возбуждения атомов гелия при столкновениях
He+−N2 [27]. Наличие этой структуры в случае ионно-
молекулярных столкновений является неожиданным. Из-
вестно, что потенциал взаимодействия иона с молекулой
содержит два члена: изотропный, зависящий только от
расстояния сближения частиц, и анизотропный, зави-
сящий также от ориентации молекулы в пространстве.
Проявление осцилляционной структуры свидетельству-
ет о том, что анизотропная часть потенциала взаимодей-
ствия иона с молекулой мала по сравнению с изотроп-
ной. В противном случае эта структура не проявлялась
бы из-за размазывания картины влиянием ориентации
молекулы в пространстве, так как в условиях экспе-
римента молекулярная ось ориентирована произвольно.
С другой стороны, возникает проблема, связанная с тем,
что при близких столкновениях (область когерентно-
го заселения интерферирующих состояний) молекула
может диссоциировать, и трудно представить интерфе-
ренцию с диссоциирующими фрагментами. Однако эта
проблема разрешима, если допустить, что в процессе
столкновения образуется высоковозбужденное молеку-
лярное состояние, время жизни которого значительно
больше, чем время столкновения ∼ 10−17 s. При этом
большие пространственные размеры высоковозбужден-
ной молекулы могут обусловить обменное взаимодей-
ствие при больших межъядерных расстояниях, приводя-
щее к интерференции квазимолекулярных состояний при
разлете частиц. После разлета частиц высоковозбуж-
денная молекула распадается на фрагменты, один из
которых может находиться в возбужденном состоянии.
Следовательно, можно ожидать регулярных осцилляций
в сечениях возбуждения продуктов диссоциации.
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