




Общая характеристика работы

Актуальность темы исследования.

Ридберговские состояния (РС) атомов и молекул интенсивно изучаются в те­

чение последних нескольких десятилетий. Интерес к РС в значительной степени

обусловлен необходимостью интерпретации линий переходов между ними в спек­

трах астрономических объектов. Высокая чувствительность РС к внешним полям

и большие времена жизни делают РС привлекательными для потенциальных тех­

нологических применений, например, ридберговские атомы могут использоваться

в качестве логических ключей в квантовом компьютере [1]. Особый интерес пред­

ставляют РС с высоким значением орбитального квантового числа 𝑙, поскольку

анализ их характеристик позволяет определять с высокой точностью свойства со­

ответствующего катиона (атомного или молекулярного), такие как дипольный и

квадрупольный моменты, поляризуемость и т.д. [2].

Знание спектров и электромагнитных характеристик (сил осцилляторов) РС

необходимо для вышеуказанных приложений. Получение этих характеристик ме­

тодами ab initio требует значительных вычислительных ресурсов; при этом точ­

ность расчетных спектров РС зачастую намного ниже, чем в экспериментальных

измерениях. Для РС с высокими 𝑙 эта проблема может быть решена использо­

ванием эффективного одноэлектронного гамильтониана в сочетании с методом

квантового дефекта (МКД) [3].

Корректное применениеМКД к молекулярным РС требует определенной мо­

дификации его базовых положений. В основеМКД лежит допущение, что начиная

с некоторого конечного расстояния потенциал остоваможно считать кулоновским,

а угловую зависимость волновой функции электрона – сферической функцией

𝑌𝑙𝑚(𝜃, 𝜑). Вместе с тем в работах [4, 5] в качестве модели для РС полярных моле­

кул было получено аналитическое решение уравненияШредингера для электрона,

движущегося в кулоновском поле и поле точечного диполя, называемое далее ди­

поль-кулоновским приближением (ДКП). Существенно, что угловая зависимость
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волновой функции электрона в ДКП дается т.н. диполь-сферической функцией,

которая отличается от 𝑌𝑙𝑚(𝜃, 𝜑). При этом необходимо учитывать, что диполь­

ный момент молекулярного остова, как и любой неэлектронейтральной системы,

не является инвариантом, а зависит от выбора начала отсчета. В полной мере

эта проблема не снимается и при использовании многоканальной теории кван­

тового дефекта. Тем самым становится актуальным вопрос: как следует выбрать

начало отсчета, иначе говоря, какое значение дипольного и других мультиполь­

ных моментов остова следует брать при использовании ДКП и расчете эффектов,

определяющихся этими моментами.

Важность этого вопроса для теоретической молекулярной спектроскопии от­

мечалась в работах [6, 7]. Так, в работе Букингема иЛонге-Хиггинса [6] рассматри­

вался вопрос корректного выбора начала отсчета при описании полярных молекул

в приложении к расчету анизотропии показателя преломления в неоднородном

электрическом поле. В работе [7] был построен ряд комбинаций мультипольных

моментов, инвариантных по отношению к выбору начала отсчета.

Однако в работах [6, 7] не рассматривалось влияние остовных мультиполь­

ных моментов на асимптотику волновой функции ридберговского электрона на

больших расстояниях. Как было отмечено выше, в случае полярного остова эта

асимптотика не является кулоновской. Вместе с тем точная асимптотика не может

быть и диполь-кулоновской в силу вышеуказанной зависимости остовного диполь­

ного момента от выбора начала отсчета. В связи с этим приобретает актуальность

задача построения асимптотики волновой функции в случае неэлектронейтраль­

ного остова. Можно добавить, что построение такой асимптотики имеет не только

общетеоретическое значение, но важно и для ряда прикладных задач, таких как

исследование межмолекулярных взаимодействий [8]. Кроме того, корректным об­

разом построенная асимптотика волновой функции РС в дальней зоне может быть

использована для построения улучшенного базиса в многоканальной теории кван­

тового дефекта.

Знание мультипольных моментов системы позволяет построить модельные
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потенциалы, удобные для расчета и для анализа последующих результатов. По­

строение и использование подобных потенциалов возможно, если характеристики

молекулярного остова системы известны заранее. Однако в ряде случаев взаи­

модействие с ридберговским электроном приводит к существенному изменению

параметров остова. В данном случае требуется явный учет трехчастичных взаи­

модействий при построении модельного потенциала, более сложного, чем хорошо

известныйпотенциалФьюса. Такая ситуация имеетместо в частности для эксимер­

ных молекул [9]. Основные состояния данных молекул нестабильны, и они могут

существовать только в возбужденных состояниях, являющихся ридберговскими.

Простейшими примерами эксимерных молекул являются двухатомные молекулы

MRg, где M и Rg – атом щелочного металла и инертного газа соответственно.

Исследование таких ридберговских молекул важно для понимания процессов, ко­

торыемогут происходить в эксимерных лазерах нащелочныхметаллах и инертных

газах. Знание кривых потенциальной энергии ридберговских молекул MRg важно

для анализа столкновительного уширения в спектрах атомов М вследствие столк­

новений с атомами Rg. Корректный учет этого уширения необходим, например,

при интерпретации спектров астрофизических объектов, таких как коричневые

карлики и экзопланеты [10].

Для практических применений, в частности, для астрофизических расчетов,

оказываются интересными не только сами спектроскопические характеристики

электронных состояний, но и динамика переходов между этими состояниями, а

также переходов из них в непрерывный спектр. Определенную сложность при этом

представляет рассмотрение каскадных переходов, включающих большое количе­

ство ступеней [11, 12]. Подобные каскадные процессы могут играть существенную

роль в астрофизических приложениях. В частности, эти процессымогут приводить

к отклонениям от локального термодинамического равновесия в распределении

заселенности для разреженных звездных атмосфер и туманностей. Как прави­

ло, для вычисления соответствующих поправок необходимо решать уравнения

статистического баланса. Однако большое количество ступеней в каскаде рез­
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ко увеличивает количество состояний, входящих в эти уравнения. Эту проблему

можно решить, используя уравнение Фоккера – Планка для перехода от дискрет­

ного представления процесса к непрерывному, т.е. перехода к диффузионному

приближению.

Цель диссертационной работы — разработка теоретических методов, по­

вышающих точность расчета спектроскопических характеристик РС (нахождение

корректной асимптотики волновойфункции РС на больших расстояниях, модифи­

кация метода модельного потенциала для эксимерных молекул), и позволяющих

проанализировать динамику переходов между данными состояниями (усовершен­

ствование метода диффузионного приближения).

В рамках данной цели выделяются следующие конкретные задачи:

1. Построение асимптотики волновой функции РС на больших расстояниях.

Анализ точности волновых функций и сил осцилляторов в диполь-кулоновском

приближении по сравнению с точным аналитическим решением (для двухцентро­

вого остова) и с численным расчетом (для трехцентрового остова). Определение

оптимального положения начала отсчета для системы из 𝑁 точечных зарядов,

обеспечивающего наилучшую точность волновых функций в диполь-кулоновском

приближении. Асимптотический учет влияния квадрупольного момента остова.

2. Построение модельного потенциала для молекулы NaHe. Учет трехчастич­

ного взаимодействия M – Rg – ридберговский электрон. Расчет термов и глубины

потенциальной ямы для основного и ряда возбужденных электронных состояний.

Исследование вида кривых потенциальной энергии для высоких РС.

3. Изучение диффузионной динамики РС в поле излучения с непрерывным

частотным спектром. Сопоставление диффузионного приближения с численным

решением кинетических уравнений на примере атома натрия. Получение аналити­

ческих оценок для заселенности состояний, скорости ионизации и минимальной

спектральной плотности излучения, необходимой для значительной ионизации.

Анализ перераспределения заселенности в пространстве квантовых чисел 𝑛 и 𝑙

для атома водорода.
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Научная новизна.

В диссертации впервые проанализирован совместный вклад мультипольных

моментов в асимптотику волновой функции РС на больших расстояниях. Показа­

но, что вклад дипольного момента в волновую функцию системы, представимой в

виде совокупности точечных зарядов, учитывается наиболее точным образом при

выборе начала отсчета в геометрическом центре данной совокупности точечных

зарядов. Впервые показано, что вклад квадрупольного момента остова в угловую

часть волновой функции системы не стремится к 0 при увеличении расстояния

между ридберговским электроном и остовом, и произведен асимптотический учет

данного вклада.

В диссертации разработан метод модельного потенциала в применении к

эксимерным молекулам. Данный метод использован для расчета спектроскопи­

ческих характеристик основного и ряда возбужденных электронных состояний

молекулы NaHe. Двенадцать из этих состояний изучаются впервые. Для NaHe

впервые подтверждено расчетами, что кривые потенциальной энергии для ее воз­

бужденных состояний имеют многоямный характер.

Также в диссертации впервые произведен с использованием диффузионно­

го приближения анализ скорости стохастической ионизации и перераспределения

заселенности РС под действием излучения с непрерывным частотным спектром.

Впервые получены аналитические оценки для временно́й динамики заселенности и

скорости ионизации s- и p- состоянийщелочного атома. Показано, что в случае су­

щественного вклада диффузионной ионизации в динамику системы зависимость

скорости ионизации от времени имеет характерный вид с выраженным максиму­

мом. Впервые произведен анализ перераспределения заселенности в пространстве

квантовых чисел 𝑛 и 𝑙 для РС атома водорода.

Научная ценность и практическая значимость состоит в разработке ме­

тодов, повышающих точность расчета спектроскопических характеристик РС, и

позволяющих проанализировать динамику переходов между данными состояни­

ями. Полученные результаты могут использоваться для интерпретации астрофи­
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зических данных, в частности, результаты, полученные для эксимерной молекулы

NaHe могут быть использованы для анализа крыльев уширения линии Na в спек­

трах коричневых карликов и экзопланет [10]. Обнаруженная многоямная струк­

тура кривых потенциальной энергии молекулы NaHe может представлять интерес

для создания ридберговских поляронов [13]. Полученные результаты для диффу­

зионной динамики РС могут быть использованы для исследования эффекта «рид­

берговской лестницы» в спектрах красных гигантов и туманностей [14]. Наличие

данного эффекта приводит, например, к возникновению спектральных линийMg I

12 мкм в атмосфере Солнца и красных гигантов [14]. Также полученные резуль­

таты по диффузионной динамике могут представлять интерес для планирования

экспериментов c РС в электростатических и магнито-оптических ловушках [11,

15].

На защиту выносятся следующие основные положения:

1. Оптимальное положение начала отсчета для вычисления дипольного мо­

мента заряженной системы в теории диполь-кулоновского приближения находится

в геометрическом центре данной системы, определяемом как центр минимальной

сферы, включающей в себя все заряды системы.

2. Асимптотические выражения, явно учитывающие вклад квадрупольного

момента остова в угловую часть волновой функции ридберговских состояний.

3. Метод расчета спектроскопических характеристик эксимерных молекул с

использованием модельного потенциала.

4. Термы для стационарных состояний молекулы NaHe, рассчитанные разра­

ботанным методом.

5. Аналитические оценки для временно́й динамики заселенности ридбергов­

ских состояний в пространстве квантовых чисел 𝑛 и 𝑙 и для скорости ионизации

при воздействии на ридберговский атом излучения с непрерывным спектром.
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Апробация результатов.

Основные результаты диссертации докладывались на следующих конферен­

циях:

1. 24th International Conference on High Resolution Molecular Spectroscopy,

Прага (Чехия) 30 августа – 3 сентября 2016 г.

2. 25th International Conference on High Resolution Molecular Spectroscopy,

Бильбао (Испания) 3–7 сентября 2018 г.

3. The XIX Symposium on High Resolution Molecular Spectroscopy, Нижний

Новгород, 1–5 июля 2019 г.

Публикации. Материалы диссертации опубликованы в 8 печатных работах,

из них 5 статей, опубликованных в ведущих рецензируемых изданиях, входящих в

перечень ВАК и индексируемых базами данных Web of Science и Scopus (см. [A1–

A5] в Списке основных публикаций по материалам диссертации), и 3 публикации

в сборниках трудов и тезисов международных конференций (см. [A6–A8] в Списке

основных публикаций по материалам диссертации).

Личный вклад автора.Содержание диссертации и основные положения, вы­

носимые на защиту, отражают персональный вклад автора в опубликованные ра­

боты. Подготовка к публикации полученных результатов проводилась совместно

с соавторами, причем вклад диссертанта был существенным или определяющим.

Положения диссертационной работы, выносимые на защиту, получены автором

лично. Настоящая работа выполнена на кафедре математической физики и ин­

формационных технологийВоронежского государственного университета, а также

поддержана грантами РФФИ №19-32-90204 и

РНФ №19-12-00095.

Структураи объемдиссертации. Диссертация состоит изВведения,Обзора

литературы, 3 глав, Заключения и Списка литературы. Общий объем диссертации

108 страниц, включая 24 рисунка и 9 таблиц. Список литературы включает 140

наименований на 16 страницах.
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Содержание работы

Во Введении обоснована актуальность диссертационной работы, сформули­

рована цель и аргументирована научная новизна исследований, показана практи­

ческая значимость полученных результатов, представлены выносимые на защиту

научные положения.

В первой главе описано ДКП и его использование для расчета сил осцил­

ляторов эксимерной молекулы NaHe. Определено оптимальное положение начала

отсчета для линейного остова.Произведено сравнение волновыхфункцийи сил ос­

цилляторов, получаемых в ДКП, с точным решением (для двухцентрового остова)

и с численным расчетом (для трехцентрового остова) в зависимости от положения

начала отсчета. Определено оптимальное положение начала отсчета для системы

из 𝑁 точечных зарядов. Исследован вклад квадрупольного потенциала остова в

угловую часть волновой функции системы.

В разделе 1.1 кратко описаны основные положения теории квантового де­

фекта для атомов. Отмечена и объяснена необходимость модификации теории

квантового дефекта для описания молекулярных состояний.

В разделе 1.2 описано ДКП для расчета спектра и сил осцилляторов моле­

кулярных РС. Идея ДКП заключается в том, что в потенциале взаимодействия

молекулярного остова с ридберговским электроном учитывается только кулонов­

ское и дипольное взаимодействие. В соответствующем уравнении Шредингера

переменные могут быть разделены, и его решение может быть записано анали­

тически в явном виде. Угловая функция представляет собой так называемую ди­

поль-сферическую функцию [4]. В разделе 1.3 приведены результаты расчета сил

осцилляторов полярной молекулы NaHe c использованием ДКП.

В разделе 1.4 описан оптимальный выбор начала отсчета для использования

ДКП. Для того чтобы выбрать начало отсчета оптимальным образом, запишем

мультипольное разложение потенциала 𝑉 системы, предполагая, что он является
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осесимметричным

𝑉 (r) = −
∑︁
𝑘

1

𝑟𝑘+1

√︂
4𝜋

2𝑘 + 1
𝑄(𝑘)𝑌 *

𝑘0(𝜃, 𝜑), (1)

где 𝑄(𝑘) – 2𝑘-польный электрический момент молекулярного остова.

Здесь и далее везде используются атомные единицы, за исключением случаев,

где единицы специально указаны. В качестве критерия оптимальности положения

начала отсчета мы выбираем скорость сходимости мультипольного разложения.

Это требование непосредственно приводит к тому, что точность ДКП улучшит­

ся, если начало отсчета выбрано так, чтобы расстояние до наиболее удаленного

заряда было минимальным. Это местоположение далее будет обозначаться как

геометрический центр системы (ГЦ). В случае линейного остова ГЦ находится

посередине между двумя крайними зарядами.

Далее рассмотрены примеры двухцентрового остова (на основе аналитиче­

ского решения в терминах сфероидальных функций) и трехцентрового остова (на

основе решения уравнения Шредингера методом конечных элементов), а также

дана общая схема рассмотрения остова, состоящего из 𝑁 точечных зарядов. На

данных примерах показано, что выбранное в ГЦ начало координат оптимально

для улучшения точности ДКП (см. Рис. 1).

В разделе 1.5 показано, что вклад квадрупольного момента остова в угловую

часть волновой функции системы не стремится к нулю при увеличении расстояния

между ридберговским электроном и остовом. Проведено асимптотическое разде­

ление переменных для получения коэффициентов разложения угловой функции

при 𝑟 → ∞.

В разделе 1.6 сформулированы основные выводы к первой главе.

Во второй главе описано построение модельного гамильтониана (2) для эк­

симерной молекулы NaHe. Далее с данным гамильтонианом численно интегри­

руется уравнение Шредингера методом конечных элементов. Изучены спектро­

скопические характеристики первых 38 состояний молекулы NaHe. Построены

кривые потенциальной энергии (КПЭ) и распределение электронной плотности.
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Рис. 1. (a) Двухцентровая система: a – смещение ГЦ относительно начала отсчета 𝑂, 𝑟1 и 𝑟2 –

расстояния от зарядов 𝑍1 и 𝑍2 до электрона. (б) Угловая невязка 𝜌 (эквивалентна стандартной

метрике 𝐿2 на единичной сфере) между двухцентровой волновой функцией (𝑍1 = 1.6, 𝑍2 = −0.6,

межцентровое расстояние 𝑅 = 1, состояние 3𝑑𝜎) и диполь-кулоновской волновой функцией при

𝑟 = 40 в зависимости от 𝑎 = |a|: невязка принимает минимальное значение при 𝑎 = 0. Здесь и

далее везде используются атомные единицы, за исключением случаев, где единицы специально

указаны.

Подтверждено, что КПЭ высоких РС имеют несколько ям и барьеров на больших

межъядерных расстояниях, обусловленных радиальными колебаниями электрон­

ной плотности РС атома натрия (см. Рис. 2).

В разделе 2.1 описана модель РС с двухцентровым эффективным гамиль­

тонианом. Модельный гамильтониан для ридберговского электрона в молекуле

NaHe построен по методу Ботчера и Далгарно:

𝐻 = 𝑇 + 𝑉Na+,He(𝑅) + 𝑉He, 𝑒(𝑟1) + 𝑉Na+, 𝑒(𝑟2) + 𝑉Na+,He, 𝑒(𝑟1, 𝑟2, 𝜃1, 𝜃2, 𝑅), (2)

где 𝑇 – кинетическая энергия электрона, 𝑟1(2) – расстояния от ридберговского

электрона до атомов He и Na+, соответственно, 𝜃1(2) – углы между r1(2) и межъ­

ядерной осью. Член 𝑉Na+,He описывает взаимодействие иона Na+ и He:

𝑉Na+,He(𝑅) = 𝑎𝑒−𝑏𝑅 − 𝛼1

2𝑅4
, (3)

где 𝑅 – расстояние между ядрами, 𝛼1 – дипольная поляризуемость He. Слагаемое

𝑉He, 𝑒(𝑟1) описывает взаимодействие между ридберговским электроном и атомом

Не [16]

𝑉He, 𝑒(𝑟1) = −(2 + 3.38𝑟1)𝑒
−3.38𝑟1

𝑟1
− 𝛼1𝑓

2
1 (𝑟1)

2𝑟41
, (4)
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Рис. 2. Двухъямные КПЭ (кривые потенциальной энергии) возбужденных состояний NaHe

где 𝑓1(2) – функции обрезки. Взаимодействие 𝑉Na+,𝑒(𝑟2) — потенциал ридбергов­

ского электрона в атоме Na [17]

𝑉Na+,𝑒(𝑟2) = −10𝑒−7.902𝑟2 + 23.51𝑟2𝑒
−2.688𝑟2 + 1

𝑟2
. (5)

Потенциал𝑉Na+,He,𝑒(𝑟1, 𝑟2, 𝜃1, 𝜃2, 𝑅) описывает трехчастичное взаимодействиемеж­

ду ридберговским электроном, Na+ и He [18]:

𝑉Na+,He,𝑒(𝑟1, 𝑟2, 𝜃1, 𝜃2, 𝑅) = 𝛼1𝑓1(𝑟1)
cos 𝜃1
𝑟21𝑅

2
− 2𝛼2𝑓2(𝑟2)𝛼1𝑓1(𝑟1)

𝑅5

cos 𝜃2
𝑟22

+

𝛼2𝑓2(𝑟2)𝛼1𝑓1(𝑟1)

𝑅3𝑟21𝑟
2
2

(2 cos 𝜃1 cos 𝜃2 + sin 𝜃1 sin 𝜃2)

где 𝛼2 – дипольная поляризуемость Na+.

В разделе 2.2 приводятся и обсуждаются результаты численного интегриро­

вания уравненияШредингера с построенным модельным потенциалом для первых

38 состояний NaHe.

КПЭ для основного состояния X2Σ+ (𝜎3s) молекулы NaHe можно интер­

претировать как взаимодействие Ван-дер-Ваальса между нейтральным натрием и

гелием. Это взаимодействие в основном отталкивающее, однако оно имеет яму с

очень малой глубиной 3.0·10−6 а.е. (0.66 см−1) и положением равновесия 13.22 а.е.,

что удовлетворительно согласуется с другими работами. Следует подчеркнуть, что

вышеупомянутое взаимодействие Ван-дер-Ваальса является чрезвычайно слабым

при больших 𝑅 и, следовательно, выходит за рамки настоящей работы. Тем не ме­

нее расчет обнаруживает его и дает для него положение равновесия, согласующе­
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еся с другими работами, что демонстрирует высокую надежность предлагаемого

в диссертации метода.

Для первого возбужденного состояния 𝐴2Π (𝜋3p) поведение КПЭ анало­

гично NaHe+. В этом состоянии электрон находится далеко от гелия, поэтому

взаимодействие He и Na+ является доминирующим. Следует отметить, что 𝐴2Π

(𝜋3p) является единственным состоянием NaHe, для которого имеются экспери­

ментальные данные [19], и проведенный расчет дает наилучшее согласие с ними

по сравнению с другими теоретическими работами. Для второго возбужденного

состояния 𝐵2Σ+ (𝜎3p) КПЭ снова в основном отталкивательная, как и для ос­

новного состояния, но имеет меньшую крутизну из-за диффузного распределения

ридберговской электронной волновой функции вдоль межъядерной оси.

Проведенный в диссертации численный расчет подтверждает волнообразный

(многоямный) характер КПЭ для некоторых состояний. Например, (см. Рис. 2)

КПЭ для состояния 62Σ+ (𝜎5s) содержит главную потенциальную яму при 𝑅 =

4.49,𝐸 = −348.06 см−1 и вторую неглубокую яму при𝑅 = 11.91,𝐸 = −0.31 см−1.

Аналогично, для состояния 102Σ+ (𝜎6s) имеются ямы при 𝑅 = 4.51 с 𝐸 =

−268.39 см−1 и 𝑅 = 22.05 с 𝐸 = 0.15 см−1.

В разделе 2.3 сформулированы основные выводы ко второй главе.

В третьей главе изложена теоретическая модель диффузионного прибли­

жения с использованием уравнения Фоккера-Планка для описания перераспреде­

ления РС под действием излучения с непрерывным спектром. Произведено со­

поставление диффузионного приближения с численным решением кинетических

уравнений на примере атома натрия и атома водорода. Получены аналитические

оценки для заселенности состояний, скорости ионизации и минимальной спек­

тральной плотности излучения, необходимой для значительной ионизации. Про­

анализированы перераспределения заселенности в пространстве квантовых чисел

𝑛 и 𝑙 для атома водорода.

В разделе 3.1 описан механизм диффузионной ионизации и его особенности,

возникающие в случае, если диффузионную ионизацию индуцирует излучение с
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непрерывным спектром частот.

В разделе 3.2 описано моделирование атомных переходов под действием

излучения с непрерывным спектром с помощью системы кинетических уравнений:

𝑑𝑁𝑛𝑙

𝑑𝑡
=
∑︁
𝑛′𝑙′

𝑉 (𝑛′𝑙′ → 𝑛𝑙)𝑁𝑛′𝑙′ −𝑁𝑛𝑙

(︃∑︁
𝑛′𝑙′

𝑉 (𝑛𝑙 → 𝑛′𝑙′) +𝑊𝑖(𝑛𝑙)

)︃
, (6)

где 𝑁𝑛𝑙 — заселенность состояния 𝑛𝑙, 𝑉 (𝑛𝑙 → 𝑛′𝑙′) — вероятность перехода

𝑛𝑙 → 𝑛′𝑙′, 𝑊𝑖(𝑛𝑙) — вероятность прямой фотоионизации электрона из состояния

𝑛𝑙.

В разделе 3.3 описано моделирование методом Монте-Карло атомных пере­

ходов под действием излучения с непрерывным спектром. Показано, что электрон

совершает длительные блуждания по РС. Такие длительные случайные блужда­

ния допускают эффективное описание этого процесса как процесса диффузии по

состояниям, определяемого уравнением Фоккера-Планка.

В разделе 3.4 описан переход от системы кинетических уравнений к уравне­

нию Фоккера-Планка

𝜕𝑁

𝜕𝑡
= − 𝜕

𝜕𝑛
𝐴𝑛𝑁 − 𝜕

𝜕𝑙
𝐴𝑙𝑁 +

𝜕2

𝜕𝑛2
𝐵𝑛𝑛𝑁

+ 2
𝜕2

𝜕𝑛𝜕𝑙
𝐵𝑛𝑙𝑁 +

𝜕2

𝜕𝑙2
𝐵𝑙𝑙𝑁 − (𝑊𝑖 +𝑊𝑞)𝑁, (7)

где𝐴𝑛/𝑙 – коэффициенты дрейфа,𝐵𝑛𝑛/𝑛𝑙/𝑙𝑙 – коэффициенты диффузии,𝑊𝑞 – общая

вероятность спонтанного перехода из состояния 𝑛𝑙 в какое-либо нижележащее

состояние.

В разделе 3.5 приводятся результаты использования диффузионного при­

ближения для описания диффузионной динамики заселенности s- и p- состоя­

ний атома Na под действием излучения с прямоугольным спектром. В рамках

диффузионного приближения найдено аналитическое решение уравнения Фокке­

ра–Планка (7), хорошо согласующееся с численным расчетом (Рис. 3).

В разделе 3.6 приводятся результаты использования диффузионного при­

ближения для описания диффузионной динамики заселенности в атоме водорода
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Рис. 3. Перераспределение заселенности состояний в атоме Na из начального состояния 9𝑠 под

действием излучения с граничными частотами 𝜔min = 7 · 10−4, 𝜔max = 5 · 10−3 и энергетической

спектральной плотностью излучения 𝜌 = 4 · 10−14. Точки — численное решение кинетических

уравнений; сплошная линия — диффузионное приближение.

(a) (б)

𝑡 = 5 ∙ 109 𝑡 = 1010

𝑙 𝑙

𝑛 𝑛

Рис. 4. Диффузия электрона по состояниям в пространстве квантовых чисел 𝑛, 𝑙 из начального

состояния 6𝑑 под действием излучения с граничными частотами 𝜔min = 10−3, 𝜔max = 7 · 10−3 и

энергетической спектральной плотностью 𝜌 = 4 · 10−14. Яркостью обозначена заселенность состо­

яния, сплошная линия— линия распространения, пунктирные линии— границы распространения

заселенности.

по квантовым числам 𝑛 и 𝑙 под действием излучения с непрывным спектром. Дина­

мика такой системы отражена на Рис. 4. Получены описывающие ее приближенные

аналитические выражения.

В разделе 3.7 сформулированы основные выводы к третьей главе.

В Заключении приводятся основные результаты диссертации:

1. Предложено развитие теории диполь-кулоновского приближения в части

оптимального выбора начала отсчета для неэлектронейтральных систем, позволя­

ющее улучшить точность расчета спектроскопических характеристик ридбергов­

ских состояний.
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2. Произведен асимптотический учет вклада квадрупольного слагаемого в уг­

ловую часть волновойфункции ридберговского электрона, что может быть исполь­

зовано для построения улучшенного базиса в многоканальной теории квантового

дефекта.

3. На основе трехчастичного гамильтониана разработан полуаналитический

метод модельного потенциала для расчета спектроскопических характеристик эк­

симерных молекул.

4. С использованием диффузионного приближения получены аналитические

выражения, описывающие динамику перераспределения заселенности ридбергов­

ских состояний в пространстве квантовых чисел 𝑛 и 𝑙 под действием излучения с

непрерывным частотным спектром.
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