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Аннотация. Рассматривается метод селективной ступенчатой фотоионизации атомов для исследования около-
пороговых явлений на границе дискретных и сплошных спектров атомов при возбуждении ридберговских и авто-
ионизационных состояний с резонансным лазерным излучением. Основными достоинствами метода являются высокие 
чувствительность, спектральное и временное разрешение, а также селективность, гибкость и универсальность. 
Оптимально подобранная схема селективной фотоионизации атомов под воздействием двух или трех лазерных 
лучей с определенным образом настроенными частотами и заданными интенсивностями позволяет ионизировать 
каждый атом за 10–5–10–7 с. Используя 20 % энергии излучения со средней мощностью 103 Вт, можно добиться фото-
ионизации атомов на уровне примерно 1 моль вещества за 1 ч. Таким образом, относительно небольшие установки, 
как правило, производят несколько тонн чистого вещества в год. По этой причине метод селективной ступенчатой 
фотоионизации атомов в сочетании с перестраиваемым лазером средней мощности (102–103 Вт) считается самым 
продуктивным для тонкого разделения вещества на атомарно-молекулярном уровне.
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Abstract. This article examines the method of selective stepwise photoionisation of atoms for the study of near-threshold 
phenomena at the boundary of discrete and continuous spectra of atoms when excited Rydberg and autoionisation states 
with resonant laser radiation. The main advantage of the method is its high sensitivity, high spectral and temporal resolu-
tion, selectivity, flexibility and versatility. 
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Введение
Метод селективной ступенчатой фотоионизации атомов (ССФА), разработанный для разделения 

изотопов [1; 2], дает возможность развить новый подход к технологии тонкого разделения вещества на 
атомно-молекулярном уровне, когда с помощью лазерного излучения можно непосредственно манипу-
лировать атомами или молекулами определенного сорта, т. е. собирать макроскопические количества 
вещества по одному атому или по одной молекуле из любой матрицы, в том числе из горной породы. 
Наиболее важным процессом лазерной атомно-молекулярной технологии является получение особо чис-
тых веществ дорогостоящих технологических элементов из горных пород в виде сплавов и пленок [3]. 
Для синтеза чистых веществ или очистки веществ от примесей можно использовать селективную фото-
ионизацию атомов.

Суть метода заключается в следующем: нейтральные атомы селективно возбуждаются узкополос-
ным лазерным излучением в промежуточные высоколежащие состояния за одну или несколько ступе-
ней, а затем возбужденные атомы ионизируются либо дополнительным лазерным излучением, либо 
электрическим полем (рис. 1). Первые эксперименты с применением этой методики были проведены 
в 1971 г. с атомами рубидия [4]. В дальнейшем данный метод был использован для разделения радио-
активных изотопов урана [5].

Идея нового подхода к технологиям получения чистых веществ заключается в том, что нейтральные 
атомы, создаваемые в атомном пучке, после двойной коллимации селективно возбуждаются и иони-
зируются излучением двух или трех узкополосных перестраиваемых лазеров в две либо три ступени. 

Ширина линии лазерного излучения настолько узка, что возбуждаются или ионизируются только 
нужные сорта атомов (либо ионов). Селективно возбужденные ионы отделяются от пучка с помощью 
электромагнитного поля и осаждаются на коллектор (подложку) (рис. 2). 

Описанный подход к технологиям получения чистых веществ является наиболее универсальным 
и гибким. Оптимально подобранная схема селективной фотоионизации атомов под воздействием двух 
или трех лазерных лучей с определенным образом настроенными частотами и заданными интенсивнос-
тями позволяет ионизировать каждый атом за 10–5–10–7 с. При использовании 20 % энергии излучения со 
средней мощностью 103 Вт на фотоионизацию атомов можно селективно ионизировать примерно 1 моль 
вещества за 1 ч. Следовательно, установка сравнительно небольшого размера в принципе способна обе-
спечить получение нескольких тонн чистого вещества в год. По этой причине метод ССФА в сочетании 
с перестраиваемыми лазерами со средней выходной мощностью 102–103 Вт можно рассмат ривать как 
достаточно производительный метод тонкого разделения вещества на атомно-молекулярном уровне [6]. 
Как видно, использование этого метода предъявляет определенные требования к энергетике лазеров.
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Кроме того, метод ССФА может применяться для очистки веществ [7]. Лазерная технология очистки 
вещества методом ССФА имеет ряд весомых преимуществ перед существующими методами, основан-
ными на различии каких-либо химических или физических свойств очищаемого вещества и примесей. 
Во-первых, степень очистки в процессе отделения заданного элемента от любых примесей может до-
стигать значений более 103, т. е. если взять материал массового производства с чистотой 10–7 %, то 
метод ССФА обеспечит его очистку вплоть до 10–10 %. Во-вторых, данный метод универсален, т. е. 
применим практически к любому элементу независимо от его физико-химических характеристик. Если 
необходимо очистить вещество от одного или нескольких определенных элементов, то возможны се-
лективная ионизация только примесей и удаление их из атомного пучка вещества. Гибкость метода 
позволяет непосредственно использовать ионные пучки для получения чистой пленки заданного эле-
мента (см. рис. 2) или внедрения ионов в однородное вещество.

Сам процесс получения особо чистых веществ на атомно-молекулярном уровне не так прост. Он тре-
бует проведения нескольких последовательных самостоятельных экспериментов, включающих в себя 
следующие этапы: 1) создание источника нейтральных атомов, который позволяет работать в широком 
диапазоне плотностей атомного пучка, имеющего гауссову форму; 2) проведение селективной ступенча-
той фотоионизации нужного сорта атомов лазерным излучением с высокой эффективностью; 3) реа-
ли зацию механизма контроля концентрации атомов и ионов в пространстве пучка и управления ею; 
4) от де ле ние селективно возбужденных ионов нужного сорта атомов от основного пучка и осаждение 
их на подложку путем создания электромагнитного поля вдоль атомного пучка. Кратко рассмотрим 
каж дый этап процесса.

Методика проведения эксперимента по получению  
особо чистых веществ на атомно-молекулярном уровне

Создание источника нейтральных атомов. В рамках реализации данного этапа был создан высоко-
температурный атомизатор (источник нейтральных атомов) на основе танталовой трубки с графитовым 
тиглем, схема которого приведена на рис. 3 [8]. Он обеспечивает внутри печи температуру до 2273 К. 
Атомизатор устанавливается в вакуумной фотоионизационной камере, где создается высокий вакуум 
с давлением остаточных газов 1,33 ⋅ 10–3 Па. Испаряемое вещество (горная порода) помещается в тигель, 
находящийся внутри танталовой трубки, которая нагревается электрическим током. Корпус нижней 
и верхней частей атомизатора охлаждается проточной водой, тем самым обеспечивается комнатная 
температура наружной стороны всего корпуса атомизатора.

Неселективные тепловые ионы, образующиеся при нагревании тигля, задерживаются системой электро-
статической защиты, которая находится в верхней части атомизатора. На четыре последовательно располо-
женные диафрагмы, установленные на пути атомного пучка, подаются положительный и отрицательный 
потенциалы, которые полностью очищают атомный пучок от неселективных тепловых ионов. Тем самым 
на выходе атомизатора получаем чистые нейтральные атомные пучки, которые можно использовать не 
только для селективной фотоионизации нейтральных атомов, но и для любых спектроскопических ис-
следований без доплеровского уширения. 

Рис. 1. Cхемы резонансной двухступенчатой (а)  
и трехступенчатой (б) фотоионизации атомов

Fig. 1. Schemes of resonant two-stage (a)  
and three-stage (b) photoionisation of atoms

Рис. 2. Схема получения пленок с помощью фотоионного пучка
Fig. 2. Scheme for producing films using a photoion beam
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Следующими этапами процесса получения особо чистых веществ на атомно-молекулярном уровне 
являются проведение селективной ступенчатой фотоионизации нужного сорта атомов лазерным излуче-
нием и реализация механизма контроля концентрации атомов и ионов в пространстве пучка и управления 
ею. В целях создания оптимальных условий для их осуществления исследовано пространственное рас-
пределение ионов и изучены зависимости концентрации атомов от температуры тигля на примере атомов 
галлия и индия1 [9].

Проведение селективной ступенчатой фотоионизации нужного сорта атомов лазерным излуче-
нием. Лазерные лучи направлялись в вакуумную камеру, где создавались атомные пучки галлия и индия, 
и фокусировались в исследуемый объем в пятно размером меньше сотен микрометров. Это обеспечивало 
высокое пространственное разрешение пучка. В эксперименте с атомами индия длина волны излучения 
лазера на красителе перестраивалась на переход 5р 2Р1/2 → 6s 2S1/2 c длиной волны λ1 = 410,2 нм. Лазер-
ное излучение с такой длиной волны одновременно возбуждало и ионизировало атомы индия, так как 
энергия двух фотонов превышала энергию ионизации атома на 2053,146 см–1 (рис. 4, а) [10].

В случае с атомами галлия лазер настраивался на переход 4р 2Р1/2 → 5s 2S1/2 c длиной волны λ1 = 417,2 нм. 
Лазерное излучение с такой длиной волны одновременно возбуждало и ионизировало атомы галлия, так 
как энергия двух фотонов превышала энергию ионизации атома на 363,2 см–1 [11, с. 16–26]. Таким образом, 
атомы галлия селективно фотоионизировались с использованием всего лишь одного лазера. 

Атомный пучок формировался за счет эффузии паров галлия или индия из печи, нагретой до температу-
ры 1700 К. Пучок коллимировался набором диафрагм с отверстием диаметром 4 мм. Концентрация атомов 
в пучке составляла 1010 атомов на 1 см3. Давление остаточных газов в камере равнялось 1,33  ⋅ 10–3 Па. 
Луч лазера фокусировался линзой в пятно диаметром 0,1 мм в область атомного пучка. С помощью 
электромеханического привода линза перемещалась поперек пучка равномерно во времени. Вследствие 
этого лазерный луч пересекал атомный пучок по одному из направлений (х или у). Возникшие ионы 
в результате фотоионизации детектировались вторичным электронным умножителем [12]. На рис. 4, б, 

1А. с. 1092387 СССР, МКИ3 G 01 N 21/39. Способ измерения пространственного распределения атомных концентраций / 
А. Т. Турсунов, Н. Б. Эшкабилов (СССР). № 3540021/18–25 ; заявл. 17.01.83 ; опубл. 15.05.84, Бюл. № 18. 5 с. : ил.

Рис. 3. Схема высокотемпературного источника нейтральных атомов
Fig. 3. Scheme of a high-temperature source of neutral atoms
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приведена амплитуда фотоионного сигнала от положения фокуса линзы при сканировании в направле-
ниях х и у. Как видно из рис. 4, б, ширина атомного пучка на полувысоте составляет 6,4 мм (высота от 
последней диафрагмы источника атомного пучка равна 85 мм). Достоверность результатов проверена 
напылением испаряемого вещества на стеклянную подложку, установленную в область взаимодействия 
лазерного луча с атомным пучком. Напыленная подложка была исследована с использованием атомно-
силового микроскопа CoreAFM (Nanosurf, Швейцария) (рис. 5, а). 

Как видно из рис. 5, б, ширина интенсивности на полувысоте равняется 5,5 мм, что хорошо согла-
суется с данными, полученными методом ССФА (см. рис. 4, б ). Из рис. 4, б, и рис. 5, б, следует, что 
пучок имеет колоколообразный вид, похожий на гауссову форму, т. е. обеспечены нормальные условия 
для определения концентрации атомов. С другой стороны, концентрацию атомов можно рассчитать 
с помощью формулы, приведенной в работе [13], учитывая гауссову форму атомного пучка. В нашем 
случае диаметр канала источника равнялся 3 мм, диаметр последней диафрагмы – 4 мм. Пучок имел 
трапецеидальную форму. Его ширина на полувысоте составляла 7,3 мм, что хорошо согласуется с экс-
периментальными данными.

Реализация механизма контроля концентрации атомов и ионов в пространстве пучка и управ-
ления ею. Для создания оптимальных условий для определения концентрации атомов и ионов методом 
ССФА сначала были изучены спектроскопические параметры (квантовые дефекты и тонкие структу-
ры) высоковозбужденных ридберговских состояний атома индия [14], используемые для возбуждения 
и ионизации атомов, так как они играют важную роль в эффективности всего процесса фотоионизации. 

Рис. 4. Схема двухступенчатой фотоионизации атомов индия (а)  
и амплитуда фотоионного сигнала в направлениях х и у (б )

Fig. 4. Scheme of two-stage photoionisation of indium atoms (a)  
and amplitude of the photoion signal in the x and y directions (b)

Рис. 5. Фотография подложки, напыленной атомным пучком индия (а),  
и полученная микроденситограмма (б )

Fig. 5. Photograph of a substrate sputtered with an indium atomic beam (а)  
and the resulting microdensitogram (b)
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В эксперименте исследованы главные серии ридберговских состояний атома индия. Высоковозбужден-
ные ридберговские (np 2P1/2, 3/2 ) состояния атома индия заселяются из основного (5p 2P1/2 ) или метаста-
бильного (5p 2P3/2 ) состояния через промежуточное (6 s 2S1/2) состояние по следующей схеме:

5 6
2
1 2 3 2

2
1 2

2
1 2 3 2

1 2p P s S np P E e/ , / / / , / .
� �� �� � �� � � �� �

In

Основным термом является дублетный терм 2P1/2, 3/2, причем уровень 2Р1/2 расположен ниже уров-
ня 2Р3/2. Величина расщепления составляет около 2212,56 см–1. Для возбуждения атома выбирается бо-
лее сильный квантовый переход, т. е. 5р 2Р1/2 → 6s 2S1/2, который возбуждается лазером первой ступе-
ни c длиной волны λ1 = 410,2 нм. Длина волны лазера второй ступени перестраивалась в диапазоне 
λ2 = 448–460 нм, что позволяет возбуждать ридберговские состояния с n = 17–70. По фотоионизаци-
онным спектрам были определены квантовые дефекты и тонкие структуры состояний. На основе ре-
зультатов эксперимента, усредненных по трем измерениям, определены значения энергии квантовых 
переходов и квантовые дефекты ридберговских состояний. Квантовые дефекты оставались почти по-
стоянными при изменении главного квантового числа: для состояний np 2P1/2 они равнялись 3,225, а для 
состояний np 2P3/2 – 3,195.

В эксперименте разрешены дублетные расщепления спектра Р-состояния атома индия до n = 53. 
В результате обработки спектров определена величина междублетного расщепления тонкой структу-
ры для ридберговских состояний и изучена ее зависимость от главного квантового числа. Эта зависи-

мость хорошо описывается соотношением �E
n

�
� ��
5900

3
, где n* – эффективное главное квантовое число, 

и согласуется с водородоподобным поведением атома [15, с. 171–228]. Полученные результаты были 
использованы при выборе оптимальной схемы возбуждения и ионизации атома индия для решения не-
которых технологических задач, связанных с возбуждением атомных уровней лазерным излучением.

При указанных параметрах атомного пучка и лазерного луча рассчитаны давление паров и концен-
трация атомов в области взаимодействия (рис. 6, сплошная линия) [16]. Кроме того, на рис. 6 при-
ведены экспериментальные значения фотоионного сигнала, полученного в результате фотоионизации 
(см. рис. 6, пунктирная линия). 

Как видно из рис. 6, с понижением температуры тигля концентрация атомов в области взаимодействия 
снижается и, соответственно, уменьшается фотоионный сигнал. При малой плотности пучка фотоионный 
сигнал становится нестабильным, что объясняется флуктуациями числа атомов в объеме возбуждения, 
т. е. расчетное число атомов на рис. 6 отличается от регистрируемого числа ионов. При измерении 
ультра низких концентраций, когда в облучаемой области имеются одиночные атомы, неизбежны сильные 
флуктуации числа детектируемых атомов. Таким образом, атомные пучки с такими термодинамическими 
параметрами вполне могут использоваться в процессе получения особо чистых материалов с помощью 
лазерного излучения.

Рис. 6. Зависимость концентрации атомов индия  
от температуры тигля

Fig. 6. Dependence of the concentration of indium atoms  
on the crucible temperature



17

Оптика и спектроскопия
Optics and Spectroscopy

Отделение селективно возбужденных ионов нужного сорта атомов от основного пучка и осаж-
дение их на подложку. Основным и наиболее сложным этапом технологии получения особо чистых 
веществ на атомно-молекулярном уровне является отделение селективно возбужденных ионов нужно-
го сорта атомов от основного пучка и осаждение их на подложку. 

В настоящее время в полупроводниковой атомной технологии получения материалов используется 
метод вакуумной эпитаксии из молекулярных пучков [17]. Однако этот метод позволяет создавать только 
одномерные сверхрешетки. В работе [18, с. 461–491] получены чередующиеся пленки Ga1 – x Alx As тол-
щиной 10 Å и GaAs толщиной 60 Å с общим числом слоев около 100. При использовании фотоионных 
пучков Ga+, Al+, As+ с помощью электромагнитной фокусирующей и отклоняющей системы мож но 
создать трехмерные гетероструктурные сверхрешетки (рис. 7). Одним из потенциальных применений 
особо чис тых фотоионных пучков, получаемых методом ССФА, является создание сложных гетеро-
структур типа сверхрешеток. Эта возможность пространственного контроля осаждаемых ионов пред-
ставляется принципиально важной для полупроводниковой атомной технологии получения материалов 
в будущем [19].

Были проведены пробные эксперименты в целях получения пленки металлического индия особой 
чистоты с помощью фотоионного пучка, создаваемого при селективной двухступенчатой фотоионизации 
ато мов индия лазерным излучением. Весь процесс селективной фотоионизации атомов, экстракции ионов 
из пучка и осаждения их на подложку осуществлялся в вакууме (1,33 ⋅ 10–3 Па). Процесс не требует 
контакта очищаемого вещества (индия) с какими-либо реагентами или материалами, кроме подложки. 
Ионы индия, образующиеся в результате фотоионизации, имеют почти такие же тепловые скорости 
движения, что и нейтральные атомы. За счет этого с помощью умеренных электрических полей из них 
легко сформировать коллимированный ионный пучок, который может быть хорошим ионным источни-
ком для любого масс-сепаратора ионов [20]. Выделение ионов нужного сорта атомов из совокупности 
всех атомов осуществлялось с помощью постоянных электрических полей, имеющих градиент напря-
женностей от 100 до 500 В/см вдоль пучка. При подборе оптимальных параметров атомного пучка и на-
пряженности электрических полей из основного атомного пучка были выделены ионные пучки атомов 
индия, образовавшиеся в результате селективной двухступенчатой фотоионизации атомов лазерным 
излучением. На рис. 8 представлена фотография стеклянной подложки, напыленной фотоионным пуч-
ком индия. 

Полученные таким образом эпитаксиальные пленки широко используются в нанотехнологиях и при 
производстве полупроводниковых приборов для создания слоев полупроводниковых материалов с вы-
соким кристаллическим качеством, таких как кремний, германий, арсенид галлия и фосфорид индия 
[21, с. 416]. 

В заключение можно отметить, что основой успешного развития данного направления являются под-
бор оптимальных схем возбуждения и ионизации атомов различных элементов лазерным излучением 
и разработка эффективных мощных лазеров ультрафиолетового и видимого диапазонов с перестраивае-
мой частотой излучения. 

Рис. 7. Принципиальная схема  
трехмерной гетероструктурной сверхрешетки. 

И с т о ч н и к: [18]
Fig. 7. Schematic diagram  

of a three-dimensional heterostructure superlattice. 
S o u r c e: [18]

Рис. 8. Фотография подложки,  
напыленной селективно созданным  

фотоионным пучком индия
Fig. 8. Photograph of a substrate sputtered  

with a selectively generated indium photoion beam
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