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ОБЩАЯ ХАРАКТЕРИСТИКА РАБОТЫ 
Актуальность темы  

В настоящее время общепризнанным международным эталоном частоты 

являются цезиевые атомные часы, т.е. стандарт, воспроизводящий единицу изме-

рения частоты на основе электронного перехода между двумя уровнями сверхтон-

кой структуры в атоме цезия-133. Наивысшая достигнутая относительная точность 

атомных часов в «цезиевом фонтане», составляет Δν/ν = ΔТ/Т ~ 2×10
-16

. Достиже-

ния последних лет в области лазерной спектроскопии сверхвысокого разрешения 

поставили на повестку дня вопрос о  возможности дальнейшего повышения точ-

ности, а также улучшения стабильности и воспроизводимости единиц времени и 

частоты. Повышение точности часов может быть достигнуто путем увеличения 

частоты используемых осцилляторов, т.е. переходом к квантовым оптическим 

стандартам, частота которых на пять порядков выше частоты микроволновых 

стандартов. Оптические часы могут быть реализованы с использованием перехо-

дов в долгоживущие электронные состояния в одиночных атомах или ионах, а 

также ионных кристаллов, захваченных в ловушку и охлажденных до температуры 

в десятки микрокельвин. Однако существует ряд фундаментальных физических 

ограничений, обусловленных, в частности, излучением абсолютно черного тела, 

что приводит к существованию предела воспроизводимости и стабильности часто-

ты таких переходов ~10
-18

. 

Использование ядерных переходов (вместо атомных), экранированных от 

внешнего окружения электронной оболочкой и поэтому гораздо менее чувстви-

тельных к внешним возмущениям, позволило бы повысить точность измерений на 

несколько порядков. К сожалению, типичные энергии ядерных переходов нахо-

дятся в диапазоне от единиц кэВ до МэВ, в котором отсутствуют источники коге-

рентного излучения. Уникальным исключением является изомерный уровень в 

изотопе тория-229, энергия которого, по последним данным, составляет 8.28±0.17 

эВ и находится в области вакуумного ультрафиолета и, в принципе, доступна 

имеющимся на сегодняшний день лазерным источникам. 

Однако, в силу целого ряда технических причин, прямого измерения энер-

гии данного перехода до сих пор еще не проведено. В настоящее время над реше-

нием этой проблемы активно работают передовые исследовательские группы в 

США (Los Alamos National Laboratory, Lawrence Livermore National Laboratory, 

Georgia Institute of Technology, NIST) и Германии (Physikalische Technische 

Bundesanstalt, Ludwig-Maximilians-Universität München), а также ряд других орга-

низаций в Западной Европе и Австралии. Предлагались различные механизмы 

возбуждения ядерного изомерного перехода, а также использовались различные 

физические системы, содержащие изотоп 
229

Th. Один из подходов связан с поме-

щением ионов 
229

Th в ионную ловушку, при этом используют, в основном, ионы 
229

Th
+
 и 

229
Th

3+
. Ион 

229
Th

+
 обладает сложной системой электронных уровней, од-

нако относительно прост в получении и может быть использован при реализации 

механизма электронного мостика для возбуждения изомерного состояния. Ион 
229

Th
3+

 наиболее удобен для поиска значения энергии изомерного уровня ввиду 

высокого потенциала ионизации (27 эВ) и относительно простой системы элек-

тронных уровней. Еще один подход, как считается научным сообществом более 
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перспективный, заключается во внедрении ионов 
229

Th в кристалл с большой ши-

риной запрещенной зоны. При этом добротность ядерного перехода, чувствитель-

ная к дополнительным воздействиям, обусловленным наличием кристаллической 

структуры, остается по величине много больше добротности любых электронных 

переходов. Преимуществом использования кристаллов является высокая плот-

ность ядер 
229

Th, составляющая ~10
19

 см
-3

 и на много порядков превышающая зна-

чения, достигнутые в ионных ловушках (10
8
 ядер). Это обстоятельство может зна-

чительно облегчить прямое наблюдение перехода. Подходящие для этой цели кри-

сталлы должны обладать прозрачностью в области вакуумного ультрафиолета для 

возможности возбуждения перехода внешним источником и регистрации флуо-

ресценции. Кроме того, эти кристаллы должны принимать ионы 
229

Th
4+

 на строго 

определенные места кристаллической решетки для минимизации неоднородного 

уширения линии. К таким кристаллам относятся LiCaAlF6, LiSrAlF6, YLiF4, CaF2, 

Na2ThF6 и др. Задача синтеза этих кристаллов с необходимой степенью чистоты 

является сложной и ресурсозатратной. Условие доступности источника синхро-

тронного излучения, обладающего высокой мощностью и возможностью перена-

стройки энергии излучения в диапазоне от 8.0 до 8.5 эВ, также значительно ус-

ложняет проведение экспериментов подобного рода. 

При этом разработка оптического ядерного стандарта частоты с неопреде-

ленностью на уровне ~10
-20

 откроет необычайно широкие перспективы его исполь-

зования во многих областях науки, технологии и экономики. Например, повыше-

ние точности навигационных спутниковых систем (GPS, ГЛОНАСС) непосредст-

венно связано с точностью используемых стандартов частоты. Так, ошибка нахо-

дящихся на спутнике «часов» всего на 1 нс приводит к ошибке позиционирования 

в 30 см.  

Высокая точность стандарта частоты может позволить регистрировать за-

висимость частоты перехода от гравитационного поля, т.е. измерять гравитацион-

ное поле Земли с использованием стандарта частоты, находящегося на спутнике. 

Обладание такими техническими средствами позволит проводить дистанционное 

обнаружение залежей редкоземельных элементов, нефтяных и газоконденсатных 

месторождений, разрабатывать высокоточные геоидные навигационные карты, а 

также решать задачи специального назначения. Ядерный стандарт частоты также 

позволит решать задачи фундаментальной физики, например, измерить с высокой 

точностью ряд фундаментальных констант (постоянная тонкой структуры, грави-

тационная постоянная) что необходимо, в частности, для проверки космологиче-

ских следствий общей теории относительности. 

 

Цель и задачи работы 

Целью работы явилось установление закономерностей и механизмов воз-

буждения и распада аномального низколежащего изомерного состояния ядра то-

рия-229 в тонких пленках широкозонных диэлектриков на базе силиката тория, 

сформированных методами электрохимического осаждения и лазерной импланта-

ции, а также экспериментальная реализация системы, позволяющей получить ха-

рактеристики ядерного изомерного перехода в изотопе 
229

Th – его энергии и вре-

мени распада. 
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Для достижения поставленной цели решены следующие задачи: 

 исследованы режимы и механизм формирования субмонослойных покрытий на 

основе оксида и силиката тория на поверхности монокристалического кремния 

с естественным оксидом при электрохимическом осаждении; 

 исследованы плотность электронных состояний и зонная структура получае-

мых при электрохимическом осаждении тонких пленок широкозонного ди-

электрика на базе силиката тория на поверхности монокристаллического крем-

ния; 

 методами рентгеновской фотоэлектронной спектроскопии и спектроскопии 

характеристических потерь энергии электронов определено значение диполя, 

возникающего на границе раздела тонких пленок силиката тория и подложки 

оксида кремния, а также получено взаимное расположение и ширины запре-

щенных зон тонкой пленки на основе трехкомпонентного сплава типа ThSiOX; 

 предложен и исследован механизм возбуждения изомерных ядер тория-229 при 

неупругом рассеянии медленных (энергия пучка < 1 кэВ) ионов гелия на по-

верхности исследуемых тонкопленочных структур; 

 объяснены наблюдаемые различия в спектрах рассеяния медленных ионов на 

исследуемых пленках тория, полученных для системы ThSiO4/SiO2, содержа-

щей только изотоп тория-232, от спектров, полученных для систем, содержа-

щих также изотоп тория-229; 

 найден материал, позволяющий проводить возбуждение изомерных ядер то-

рия-229 при облучении пучком электронов торий-содержащих тонких пленок 

на основе трехкомпонентного сплава типа ThSiO4;  

 для исследования низколежащего изомерного перехода в ядрах тория-229 при 

рассеянии электронов подготовлены торий-содержащие мишени, обладающие 

достаточно большой шириной запрещенной зоны, а также высокой стабильно-

стью к длительному воздействию сильноточного электронного пучка; 

 получена количественная оценка функции выхода изомерных ядер тория-229 в 

результате взаимодействия ядер с потоком вторичных электронов, которые об-

разуются при облучении твердотельной мишени на основе ThSi10O22 пучком 

электронов с энергиями в диапазоне (1 – 25) кэВ; 

 проведены исследования электронной структуры тонких торий-содержащих 

слоев оксида кремния, сформированных при импульсной лазерной импланта-

ции; 

 методами рентгеновской фотоэлектронной спектроскопии и спектроскопии 

характеристических потерь энергии электронов определено химическое окру-

жение и ширина запрещенной зоны сформированных слоев для разного коли-

чества имплантированных ионов тория; 

 на основе экспериментально измеренной зависимости ширины запрещенной 

зоны от концентрации атомов имплантированного в пленку SiO2 тория опреде-

лен диапазон концентрации, в пределах которого возможен распад возбужден-

ных ядер тория-229 через канал эмиссии гамма квантов в ВУФ диапазоне; 

 проведены эксперименты по лазерной имплантации возбужденных ядер тория-

229 в тонкопленочную матрицу SiO2, продемонстрирована возможность при-
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менения такой системы для дальнейших исследований ядерного низколежаще-

го изомерного перехода в изотопе тория-229. 

 

Научная новизна работы 

1. На основе современных аналитических методик (рентгеновской фото-

электронной спектроскопии (РФЭС), спектроскопии рассеянных электронов при 

отражении (СРЭО), спектроскопии рассеяния медленных ионов (СРМИ) и растро-

вой электронной микроскопии (РЭМ)) впервые проведено комплексное исследо-

вание электронных свойств субмонослойных покрытий на основе оксида и сили-

ката тория на поверхности монокристалического кремния, направленного на изу-

чение аномального низколежащего состояния в ядрах тория-229. 

2. Предложена оригинальная методика формирования субмонослойных 

покрытий на основе оксида и силиката тория на поверхности монокристалличе-

ского кремния с естественным оксидом при электрохимическом осаждении; ис-

следованы электронные свойства получаемых при электрохимическом осаждении 

тонких пленок широкозонных диэлектриков на основе трехкомпонентного сплава 

типа ThSiOX. 

3. Впервые предложен и исследован механизм возбуждения изомерных 

ядер тория-229 при неупругом рассеянии медленных (энергия пучка < 1 кэВ) ио-

нов гелия на поверхности исследуемых тонкопленочных структур; 

4. Впервые рассмотрена физическая система, включающая электронный 

пучок и мишень на основе ThSi10O22 для возбуждения уникального ядерного пере-

хода в изотопе тория-229, получены оригинальные результаты экспериментальных 

исследований, позволившие найти подходящий материал для мишени. 

5. Впервые получена количественная оценка функции выхода изомерных 

ядер тория-229 в результате взаимодействия ядер с потоком вторичных электро-

нов, которые образуются при облучении твердотельной мишени на основе 

ThSi10O22 пучком электронов с энергиями в диапазоне (1 – 25) КэВ. 

6. Методами рентгеновской фотоэлектронной спектроскопии и спектро-

скопии характеристических потерь энергии электронов определено химическое 

окружение и ширина запрещенной зоны сформированных при импульсной лазер-

ной имплантации тонких торий-содержащих слоев. 

7. Впервые проведены эксперименты по возбуждению изомерных ядер 

тория-229 при лазерной имплантации ионов тория-229 в тонкопленочную матрицу 

SiO2. 

8. Установлен диапазон экспериментальных значений энергии и времени 

жизни изомерных ядер тория в матрице SiO2. 

 

Научная и практическая значимость работы 

Низколежащий изомерный уровень в ядре 
229

Th является уникальным явле-

нием для ядерной физики. Обладая аномально низкой энергией в 8.28±0.17 эВ, он 

представляет интерес как с точки зрения фундаментальных научных исследований 

в разных областях физики, так и для разработок новых приборов и устройств, реа-

лизация которых способна повлиять на мировой уровень научно-технического 

развития. Два наиболее значимых приложения – это создание принципиально но-
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вого, а именно, ядерного стандарта времени и частоты и разработка лазера на 

ядерном переходе оптического диапазона, то есть, гамма лазера. Ядерный переход, 

экранированный от внешней среды электронной оболочкой и по энергии соответ-

ствующий области вакуумного ультрафиолета, находится в диапазоне, доступном 

для лазерной спектроскопии, и может послужить основой оптического стандарта 

частоты, по своим характеристикам на несколько порядков превосходящего суще-

ствующий на сегодняшний день стандарт на ионах Al
+
. 

Прецизионное измерение энергии изомерного перехода позволит повысить 

точность навигационных спутниковых систем (GPS, ГЛОНАСС), непосредственно 

связанную с точностью используемых стандартов частоты; даст возможность ре-

гистрировать зависимость частоты перехода от гравитационного поля, т.е. изме-

рять гравитационное поле Земли; позволит решить ряд задач фундаментальной 

физики, в частности, измерить с высокой точностью вариации некоторых фунда-

ментальных констант и осуществить проверку основ общей теории относительно-

сти с недоступной сейчас точностью. Важнейшим научно-технологическим про-

рывом может стать разработка лазера на ядерном переходе 8.28 эВ в 
229

Th. Факти-

чески, речь идет о гамма лазере оптического (точнее, ВУФ) диапазона - принципи-

ально новом устройстве, в котором генерация излучения будет осуществляться 

средой с инверсной заселенностью содержащихся в ней атомных ядер. 

В диссертации впервые проведено комплексное исследование с помощью 

современных аналитических методик (рентгеновской фотоэлектронной спектро-

скопии, спектроскопии рассеянных электронов при отражении, спектроскопии 

рассеяния медленных ионов и растровой электронной микроскопии) электронных 

свойств субмонослойных покрытий на основе оксида и силиката тория на поверх-

ности монокристаллического кремния. Результаты этих всесторонних исследова-

ний позволили реализовать оригинальный метод возбуждения ядра 
229

Th. Большая 

ширина запрещенной зоны получаемых образцов SiO2:
229

Th (9 эВ) позволила заре-

гистрировать излучаемые в ядерном изомерном переходе фотоны, а также изме-

рить энергию и время жизни возбужденного состояния. 

 

Основные положения, выносимые на защиту 

1. Оригинальная методика формирования субмонослойных покрытий на ос-

нове оксида и силиката тория при электрохимическом осаждении на поверхности 

монокристаллического кремния.  

2. Экспериментально измеренные плотность электронных состояний, зонная 

структура и ширина запрещенной зоны тонких пленок на основе трехкомпонент-

ного сплава типа ThSiO4. 

3. Экспериментальное обоснование физических механизмов процесса возбу-

ждения изомерного состояния ядер тория-229 при неупругом рассеянии медлен-

ных ионов гелия на поверхности тонких пленок широкозонных диэлектриков на 

базе силиката тория. 

4. Экспериментальное обоснование физических механизмов процесса возбу-

ждения изомерного состояния ядер тория-229 при неупругом рассеянии электро-

нов на поверхности тонких пленок широкозонных диэлектриков на базе силиката 

тория. 
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5. Экспериментальная реализация тонкопленочного материала мишени 

ThSi10O22 для возбуждения и регистрации изомерного ядерного перехода при не-

упругом рассеянии электронов на ядре тория-229; 

6. Физическое описание процесса и количественная оценка скорости накачки 

изомерных ядер тория-229 при каскадной генерации вторичных электронов при 

облучении твердотельной мишени на основе ThSi10O22 электронов с энергиями в 

диапазоне от 1 кэВ до 25 кэВ;  

7. Методика исследования процесса возбуждения ядер 
229

Th по механизму 

обратной внутренней электронной конверсии в горячей плотной плазме, создавае-

мой при облучении интенсивным лазерным пучком ториевой мишени, с после-

дующей регистрацией распада изомерных ядер 
229

Th; 

8. Экспериментальная реализация процесса лазерной имплантации возбуж-

денных ядер 
229

Th в тонкопленочную матрицу SiO2 и определение значений энер-

гии и времени жизни низколежащего изомерного состояния тория-229. 

 

Достоверность научных положений, результатов и выводов 

Достоверность научных результатов обоснована применением современ-

ных и общепризнанных методов анализа электронных и структурных свойств, 

морфологии и фазового состава тонких пленок (таких как рентгеновская фото-

электронная спектроскопия, спектроскопия рассеянных электронов при отражении, 

растровая электронная микроскопия и спектроскопия рассеяния медленных ионов), 

а также корреляцией представленных в работе результатов с известными в литера-

туре. 

 

Личный вклад соискателя 

Соискатель принимал активное участие на всех стадиях исследований воз-

буждения и распада аномального низколежащего изомерного состояния ядра то-

рия-229 в тонких пленках широкозонных диэлектриков на базе силиката тория. 

Выполнены работы по сбору и анализу имеющихся литературных данных по теме, 

а также основная часть экспериментальных и расчетных работ. Соискателем был 

разработан и внедрён метод электрохимического получения ториевых покрытий 

на поверхности SiO2/Si. С помощью методов растровой электронной микроскопии 

и рентгеновской фотоэлектронной спектроскопии проведены всесторонние иссле-

дования полученных образцов, экспериментально продемонстрировано, что на 

начальных стадиях осаждения из ацетонового раствора нитрата тория в тонком 

слое оксида кремния формируются латеральные дефекты. Автором самостоятель-

но методами РФЭС и СХПЭЭ исследованы элементный состав, химическое окру-

жение и электронные свойства сформированной системы. Для сформированных 

систем соискателем предложен оригинальный механизм возбуждения изомерных 

ядер тория в квазимолекуле (229Th+He+), формируемой на временах рассеяния 

ионов He+ c энергией в диапазоне 200÷500 эВ. 

В части работы по воздействию каскада вторичных электронов на ядра то-

рия, которыми допирована мишень, состоящая из оксида кремния, автору диссер-

тации лично принадлежат идея и экспериментальная реализация данного подхода. 

Соискателем получен образец мишени на основе соединения           , а также в 
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результате всесторонних исследований соискателем было установлено, что изго-

товленные торийсодержащие мишени, обладают рядом заданных свойств. Среди 

них наиболее важными являются следующие: 1) ширина запрещенной зоны боль-

ше энергии изомерного перехода в ядре тория-229; 2) мишень обладает высокой 

стабильностью к длительному воздействию сильноточного электронного пучка. 

Оригинальность идеи соискателя заключается в том, что с помощью воздействия 

электронного пучка на такую мишень можно реализовать широкополосный режим 

возбуждения изомерного состояния ядер тория-229. Этот метод имеет определен-

ные преимущества по сравнению со случаем, когда возбуждение ядер тория осу-

ществляется с помощью синхротронного излучения (СИ), источник которого надо 

настраивать на частоту изомерного перехода, что существенно усложняет схему 

эксперимента.   

Соискателем лично предложена и экспериментально реализована система 

на основе ансамбля ионов тория-229, внедренных методом импульсной лазерной 

имплантации в матрицу широкополосного диэлектрика – оксида кремния. Лазер-

ная имплантация открывает уникальную возможность и позволяет совместить 

сразу два важных процесса: 1) возбуждение изомерных ядер тория-229; 2) имплан-

тацию этих ядер в матрицу широкополосного диэлектрика. При этом ключевым 

вопросом, которому и посвящена проделанная соискателем работа, является ис-

следование физико-химических свойств получаемых при лазерной имплантации 

торийсодержащих образцов и подбор оптимальных параметров эксперимента. 

Автором диссертации представлены результаты исследования электронной струк-

туры тонких торийсодержащих слоев оксида кремния, сформированных при им-

пульсной лазерной имплантации. Методами рентгеновской фотоэлектронной 

спектроскопии и спектроскопии характеристических потерь энергии электронов 

восстановлено химическое окружение и ширина запрещенной зоны сформирован-

ных слоев для разного количества имплантированных ионов тория. Предложена 

возможность использования такой системы для дальнейших исследований ядерно-

го низколежащего изомерного перехода в изотопе тория-229. Представлены ре-

зультаты предварительных экспериментов по лазерной имплантации ядер тория-

229 в тонкопленочную матрицу SiO2. 

 

Апробация работы 

Основные результаты работы докладывались на международной конферен-

ции E-MRS Spring Meeting (Strasbourg, France, 2014, 2015, 2016, 2017, 2018, 2019); 

6, 8 и 9-ом международном симпозиуме «Метрология времени и пространства» 

(п.Меделеево, 2012, г.Санкт-Петербург, 2016, п.Морозовка, 2018); 28-ом и 31-ом 

европейском форуме по времени и частоте (Новшатель, Швейцария, 2014, Безан-

сон, Франция, 2017); конференции «Радиационные технологии: достижения и пер-

спективы развития» (Москва, 2012); 676-ом международном семинаре фонда Wil-

helm and Else Heraeus (Бад-Хоннеф, Германия, 2018); всероссийской конференции 

«Физика ультрахолодных атомов» (Новосибирск, 2016); 9-ом семинаре 

Д.Н.Клышко (Москва, 2015); 5-ой отраслевой конференции «Метрологическое 

обеспечение измерений в Госкорпорации «Росатом» (Сочи, 2012); международной 

конференции «Менеджмент качества и менеджмент информационных систем» 
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(Вена, 2012); международной конференции «Лазерные, плазменные исследования 

и технологии ЛаПлаз» (Москва, 2016, 2017, 2018, 2019, 2020, 2021). 

 

Объем и структура работы 

Диссертация состоит из введения, пяти разделов основного содержания и 

выводов, содержит 233 страницы, включая 95 рисунков, 9 таблиц и список цити-

руемой литературы из 177 наименований. 

 

Публикации 

По теме диссертации опубликована 31 печатная работа в рецензируемых 

изданиях в период с 2011 по 2021гг., в том числе 22 в периодических изданиях, 

рекомендованных ВАК и в журналах, включенных в базы Web of Science и Scopus, 

7 в сборниках трудах международных конференций, а также 2 патента РФ. 

 

ОСНОВНОЕ СОДЕРЖАНИЕ РАБОТЫ 

Во введении обоснована актуальность исследования аномального низколе-

жащего изомерного состояния в ядре тория-229; сформулированы цель работы и 

решаемые задачи, указаны новизна и практическая значимость, изложены основ-

ные положения, выносимые на защиту. 

Первая глава диссертации посвящена анализу литературных данных по 

экспериментальному и теоретическому исследованию свойств ядра тория-229, 

показано, что низколежащий изомерный уровень в ядре 
229

Th является уникаль-

ным явлением для ядерной физики. Обладая большим временем жизни (несколько 

часов) и аномально низкой для ядерных переходов энергией (длина волны 160 нм), 

изомерный уровень в ядре 
229

Th находится в диапазоне, доступном для прецизион-

ной лазерной спектроскопии. Данное обстоятельство делает возможным использо-

вание этого ядерного перехода в качестве часового осциллятора при создании оп-

тического стандарта частоты. При этом, поскольку ядро экранировано электрон-

ными оболочками и гораздо менее чувствительно к внешним возмущениям (элек-

трическим полям, столкновениям и пр.), оценочная неопределенность воспроизве-

дения частоты в ядерном варианте может достигать значений ~10
-17

 и лучше. Тео-

ретическая оценка бюджета неопределенности таких «ядерных часов» и вовсе дает 

беспрецедентное значение на уровне 10
-19

 – 10
-20
, что превосходит по точности 

самые современные аналоги на ультрахолодных атомах и ионах. 

Разработка оптического ядерного стандарта частоты позволит решить це-

лый ряд проблем, связанных с повышением точности воспроизведения единиц 

времени и частоты, и дать развитие приоритетным направлениям науки и техники 

Российской Федерации, в частности, для: 

- обеспечения и поддержания системы «ГЛОНАСС»; 

- создания Единой системы координатно-временного обеспечения России; 

- обеспечения освоения космического пространства. 

В настоящее время над созданием ядерного стандарта частоты активно ра-

ботают передовые исследовательские группы в США (NIST, Los Alamos National 

Laboratory, Lawrence Livermore National Laboratory, Georgia Institute of Technology, 
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Uiversity of California, Los Angeles) и Германии (Physikalische Technische 

Bundesanstalt, Ludwig-Maximilians-Universität München), а также ряд других орга-

низаций в Западной Европе и Австралии. В 2015 году в рамках FET-проекта (Fu-

ture and Emerging Technologies) в странах ЕС с участием США создан европейский 

консорциум “nuClock”, направленный на разработку ядерного стандарта частоты. 

В рамках данного консорциума за 2015-2020 г подготовлена вся необходимая на-

учно-техническая база и инфраструктура. 

В Российской Федерации экспериментальные работы в этом направлении 

ведутся только в кооперации между НИЯУ МИФИ, ФИАН и ВНИИФТРИ, кото-

рыми был разработан уникальный экспериментальный стенд, позволяющий про-

водить исследования по получению, захвату одиночных ионов тория. В рамках 

действующего проекта Российского Научного Фонда ведется работа по лазерному 

охлаждению и спектроскопии квантовых состояний ансамбля ультрахолодных 

ионов тория в линейной ловушке Пауля. Помимо этого, в инициативном порядке, 

ведутся работы по созданию экспериментальной установки, демонстрирующей 

возможность создания ядерного стандарта частоты в рамках твердотельной кон-

цепции. Очевидным преимуществом такой концепции является беспрецедентная 

компактность, которой можно добиться при ее реализации. Важно отметить, что 

по сравнению с методикой, использующей ионы, охлажденные лазером, и позво-

ляющей работать с плотностями 10
8
 ядер на один куб.см, твердотельный стандарт 

подразумевает использование образцов с плотностями 10
19

 ядер/куб.см. Уровень 

флюоресценции при этом будет достаточен, чтобы использовать монохроматич-

ный источник света для резонансного возбуждения часового ядерного перехода. 

Фактором, сдерживающим экспериментальную реализацию ядерного стан-

дарта частоты, является отсутствие методики возбуждения ядерного изомерного 

перехода в изотопе 
229
Th и, как следствие, отсутствие надежных данных по точ-

ным значениям его энергии и времени жизни. В литературе также приводятся зна-

чения энергий 1±4 эВ, 3.5±1.0 эВ, 5.5±1.0 эВ, 7.6±0.5 эВ, 7.8±0.5 эВ, 8.28±0.17, 

8.09 ± 0.13(стат) 
     

      
 (сист)) эВ. Такое немалое количество значений для одной и 

той же величины говорит о том, что не смотря на уменьшение погрешности, вели-

чина энергии постоянно меняется и сдвигается в область больших значений. Не-

определённость в значении энергии все еще остается слишком большой для пре-

цизионного возбуждения и регистрации изомерных ядер тория-229 лазерными 

методами. А это значит, что поиск новых физических систем и альтернативных 

методов контролируемого возбуждения ядер тория-229 (не только 2%-ое заселе-

ние при распаде урана-233) необходимы как для независимого подтверждения 

достоверности признанного в настоящее время значения, так и существенного 

повышения точности измерений величины частоты перехода. Только решение 

этой задачи позволит перейти к конструированию принципиально новых уст-

ройств на базе уникального низколежащего ядерного уровня в изотопе тория-229. 

Важнейшим компонентом проводимых исследований по возбуждению изо-

мерного состояния тория-229 является изготовление торий-содержащих мишеней, 

обладающих рядом заданных свойств. Среди них наиболее важными являются 

следующие. 1) Ширина запрещенной зоны должна быть больше энергии изомер-
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ного перехода в ядре тория-229. При этом внутренняя электронная конверсия бу-

дет энергетически запрещена, и основным каналом распада станет излучение 

ядром фотона ВУФ диапазона. 2) Мишень должна обладать высокой стабильно-

стью к длительному воздействию сильноточного электронного пучка. Заметим, 

что фторсодержащие мишени для возбуждения ядер тория-229, не очень хорошо 

подходят для облучения электронным пучком из-за их слабой стойкости к сильно-

точному воздействию с последующим появлением центров окраски. Поэтому в 

диссертационной работе исследования проводятся на основе твердотельной ми-

шени силиката тория в системе Th:SiO2/Si. 

Во второй главе работы кратко изложены основные методы исследования 

тонкопленочных торий-содержащих образцов. Описаны метод рентгеновской фо-

тоэлектронной спектроскопии (РФЭС) и спектроскопии характеристических по-

терь энергии электронов (СХПЭЭ) с помощью которых исследовались элемент-

ный состав, химическое окружение и электронные свойства сформированных пле-

нок Th:SiO2/Si. Уделено внимание методам, позволяющим осуществить возбужде-

ние изомерных ядер тория-229 как, например, метод спектроскопии рассеяния 

медленных ионов (СРМИ). Обсуждается механизм возбуждения изомерных ядер 

тория на поверхности в квазимолекуле (
229

Th+He
+
), формируемой на временах 

рассеяния ионов He+ c энергией в диапазоне 200÷500 эВ. Дано описание растро-

вой электронной микроскопии (РЭМ) при использовании которой в результате 

взаимодействия ядер тория-229 с потоком вторичных электронов могут возбуж-

даться изомерные ядра. Представлено описание импульсного лазерного осаждения 

(ИЛО). В настоящей работе метод ИЛО использовался совместно с системой по-

дачи высокого потенциала (10 − 15 кВ) для формирования ионов и их последую-

щей имплантации в тонкопленочный оксид кремния. Использование ИЛО в соче-

тании с подачей высокого потенциала называется ионной лазерной имплантацией. 

Данный метод получил достаточно широкое применение в экспериментальной 

физике при формировании сложных многокомпонентных твердотельных образцов. 

ИЛО для задачи получения торийсодержащих образцов успешно использовался в 

экспериментальной части диссертационной работы. Это связано с тем, что даже 

первый шаг – получение тория в атомарном состоянии – представляет собой суще-

ственную проблему, так как торий – тугоплавкий металл с высокой температурой 

плавления        и низким давлением насыщенных паров. Кроме того, в силу 

высокой химической активности торий легко образует оксид ThO2, обладающий 

одной из самых высоких среди оксидов температурой плавления         . При 

проведении экспериментов по лазерной имплантации необходимо использовать 

ионы тория. 

В экспериментах заряженные ионы тория получались при лазерной абля-

ции, реализующей метод ИЛО. При абляции за короткий лазерный импульс про-

исходит генерация плазменного факела, содержащего порядка      частиц. Число 

ионов, единовременно находящихся в плазменном факеле, достаточно высоко (в 

зависимости от плотности мощности может достигать 50 % от общего количества 

атомарной фазы в плазменном факеле), что позволяет имплантировать сразу 

большое число ионов. Кроме того, метод лазерной абляции обеспечивает локаль-

ность испарения мишени на уровне пятна фокусировки ~100 мкм, что идеально 
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подходит для работы с ограниченным количеством материала мишени 
229

Th. Это 

важно, так как минимально значимая активность (МЗА) образца для работы в 

нормальных условиях равна   к к, что соответствует      атомам 
229

Th, или долям 

нанограмма вещества. 

В третьей главе излагается разработанный электрохимический метод полу-

чения ториевых покрытий на поверхности SiO2/Si. Экспериментально продемон-

стрировано, что на начальных стадиях осаждения из ацетонового раствора нитрата 

тория в тонком слое оксида кремния формируются латеральные дефекты. При 

этом формирование дефектов сопровождается осаждением на их поверхности 

субмонослойного островкового покрытия на основе тория. С увеличением време-

ни электрохимического осаждения плотность числа таких дефектов увеличивается, 

а их размер и форма меняются. Показано, что формирование и рост субмонослой-

ных ториевых покрытий на поверхности тонкопленочного оксида кремния на 

поздних стадиях осаждения осуществляется через образование трехкомпонентного 

сплава типа ThSiO4. 

Восстановление электронной структуры и определение взаимного распо-

ложения зон в многокомпонентном образце может быть осуществлено с помощью 

методов РФЭС и СХПЭЭ. На рис.1 представлены схематичное изображение зон-

ной структуры для объемных образцов ThO2 (а) и SiO2 (б), а также взаимное рас-

положение зон подложки SiO2 и сформированных на ее поверхности кластеров 

ThSiO4 (в), восстановленные согласно полученным данным из РФЭ и СХПЭЭ-

спектров. 

 

 
Рис. 1. Схематичное изображение зонной структуры для объемных образцов ThO2 

(а) и SiO2 (б), а также взаимное расположение зон подложки SiO2 и сформирован-

ных на ее поверхности кластеров ThSiO4 (в), восстановленные согласно получен-

ным данным из РФЭ и СХПЭЭ-спектров. Значения энергий приведены в эВ 

 

Из наблюдаемого на рис. 1, в взаимного расположения зон для ThSiO4 

можно заключить, что для переноса электронов с потолка валентной зоны на дно 

зоны проводимости подложки необходимо преодолеть барьер величиной 8.6 эВ, 

определяемый суммой ширины запрещенной зоны кластеров (6.5 эВ) и величины 

относительного сдвига края зоны проводимости (CBO = 2.1 эВ − conduction band 

offset, относительный сдвиг края зоны проводимости). Однако если энергия элек-

тронов окажется недостаточной для преодоления такого барьера, но при этом ее 
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значение будет находиться в диапазоне от 6.5 до 8.6 эВ, то такие электроны не 

смогут попасть в зону проводимости подложки и будут эффективно локализованы 

в зоне проводимости ThSiO4. При распаде возбужденных ядер тория по каналу 

электронной конверсии (ширина запрещенной зоны сформированного соединения 

6.5 эВ меньше энергии ядерного перехода 8.28±0.17 эВ) данное обстоятельство 

может привести к тому, что валентным электронам будет передана энергия в диа-

пазоне от 8.10 до 8.40 эВ. Данный диапазон находится ниже значения потенциаль-

ного барьера 8.6 эВ. Таким образом, в случае распада изомерного состояния через 

канал электронной конверсии, электрон, попадающий в зону проводимости кла-

стера ThSiO4, сформированного на поверхности SiO2, остается локализованным в 

его пределах и образует пару электрон-дырка. Данное обстоятельство приведет к 

росту флуоресценции на длине волны, соответствующей ширине запрещенной 

зоны ThSiO4, вследствие аннигиляции электрон-дырочных пар. Следовательно, 

можно предположить, что использование системы ThSiO4/SiO2 в качестве торий-

содержащей среды при регистрации уникального низколежащего ядерного изо-

мерного перехода в изотопе 
229

Th будет способствовать увеличению времени жиз-

ни конверсионного электрона в зоне проводимости SiO2 и повышению вероятно-

сти его релаксации посредством излучательной рекомбинации (флуоресценции). 

В эксперименте по рассеянию ионы He
+
 с кинетической энергией в диапа-

зоне 0.2 ÷ 1.0 кэВ обратно рассеивались от торийсодержащего образца при угле 

рассеяния θ = 125º, фиксированном для всех измерений. После рассеяния ионы He
+
 

регистрировались полусферическим анализатором спектрометра XSAM-800. 

СРМИ-спектры высокого разрешения, снятые для образца 
229

ThSiO4/SiO2 при рас-

сеянии ионов He
+
 с начальной энергией в диапазоне E0 = 0.2 ÷ 0.5 кэВ на атомах 

тория, показаны на рис.2. 

 

 
Рис. 2. Нормированные энергетические спектры ионов He

+
 с начальной энергией 

E0 = 0.2 ÷ 0.5 кэВ, рассеянных от поверхности 
229

ThSiO4/SiO2. Здесь k – кинемати-

ческий фактор, рассчитанный в соответствии с геометрией эксперимента и соот-

ношением масс 
4
He и 

229
Th. На рисунке указаны пики, отвечающие упругому (el) и 

неупругому (in) рассеянию ионов гелия на атомах тория  

 

Следует отметить, что тонкая структура в СРМИ-спектрах на рис. 2 при 

рассеянии медленных ионов He
+
 может определяться потерями до нескольких де-

сятков эВ, обусловленными, в частности, неупругим процессом обмена заряда 

б 

в 
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(нейтрализация и повторная ионизация) между падающим ионом и рассеивающей 

поверхностью. При этом взаимосвязанные процессы перехода электронов между 

поверхностью твердого тела и медленно налетающим ионизованным атомом 

включают в себя резонансную нейтрализацию и ионизацию, оже-нейтрализацию и 

оже-девозбуждение, излучательную нейтрализацию. Применительно к системе 
229

ThSiO4/SiO2 можно считать, что при рассеянии на атоме тория налетающего 

иона гелия формируется метастабильное соединение типа «квазимолекулы» 

(ThSiO4He)
+
 со своими молекулярными орбиталями. Время рассеяния       можно 

оценить как        
 

   
       с. Здесь        – характерный размер атома, 

определяемый через радиус атома тория         Å соответственно;     

 
   

   
    см/с – скорость иона гелия с кинетической энергией     эВ. Отклик 

электронной системы на появление заряда (дырки) приводит к релаксационным 

процессам, которые можно разделить на две составляющие: внутриатомную (intra-

atomic relaxation) и межатомную (inter-atomic relaxation) релаксацию. 

Иерархию времен для процессов, сопровождающих рассеяние иона гелия 

на атоме тория в твердом теле, можно представить в виде 

 

  
               

     (1) 

 

где характерные времена внутриатомной и межатомной релаксации, а также время 

оже-рекомбинации,  можно оценить как 

 

  
     

   

   
        [с], 

  
   

  

    
         с],  (2) 

    
 

 
        с]. 

 

Здесь        см/с – скорость валентных электронов,    – характерное значение 

длины свободного пробега валентных электронов, определяемой для системы 
229

ThSiO4/SiO2/Si толщиной тонкой пленки оксида кремния             Å; 

     эВ – характерная собственная ширина фотоэлектронной спектральной линии 

при фотоионизации остовного уровня. 

Из (1) следует, что процесс внутренней атомной релаксации и оже-

рекомбинация проходят быстрее, чем процесс рассеяния. Характерные времена 

межатомной релаксации (времена отклика валентных электронов) сопоставимы с 

характерными временами рассеяния. При этом оценка минимального межъядерно-

го расстояния (0.7 Å) при рассеянии иона гелия с энергией 250 эВ на атоме тория 

дает величину меньше атомного радиуса Th, определяемого валентными электро-

нами тория (1.8 Å). Следовательно, электронную систему квазимолекулы можно 

рассматривать как систему двух «замороженных» ядер с глубокими электронными 

оболочками, образующими ионный остов (ядро тория 
229

Th
4+

 с электронной обо-

лочкой радона [Rn] и ион гелия 
4
He

+
), с довеском в виде локальной плотности 
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электронных состояний, формируемой 7s6p-оболочками 
229

Th и вакансией на 1s-

уровне квазинейтрального атома He(1s). Электронные состояния, формируемые в 

потенциале ионного остова квазимолекулы (ThSiO4He)
+
, могут существенно отли-

чаться от атомных состояний для отдельных независимых частиц атома 
229

Th и 

атома He. Необходимо учитывать также, что времена рассеяния по масштабу ве-

личины сравнимы с характерными временами межатомной релаксации               
   

Это значит, что для квазимолекулы в твердотельной мишени оксида кремния до-

полнительно к внешним электронам атома тория 7s6p необходимо учитывать со-

стояния электронов валентной зоны SiO2/Si, которые для химического соединения 

типа силиката тория ThSiO4 нельзя рассматривать отдельно от электронов атомов 

тория, так как в твердотельной системе формируется единая плотность электрон-

ных состояний, определяемая и оболочками атома тория, и оболочками комплекса 

SiO2. 

При этом в процессе внутриатомной релаксации вакансионный уровень 

He(1s) будет лежать ниже дна валентной зоны ThSiO4 и фактически может нахо-

диться близко к уровню Th6p3/2. Тогда при условии равенства энергий связи ва-

кансионного уровня иона гелия и заполненного уровня атома тория может быть 

реализован процесс резонансной нейтрализации, в результате которого электрон с 

уровня Th6p3/2 протуннелирует на вакансионный уровень He(1s). Нахождение за-

ряженной вакансии на P3-оболочке с энергией связи,  которая близка к энергии 

связи Th6p3/2 атома тория и лежит
  
ниже края валентной зоны,  является для систе-

мы возбужденным состоянием (по аналогии с появлением дырки на остовных 

уровнях «core level» при фотоэлектронной ионизации). Естественным откликом на 

такое возмущение будет переход электрона с более высокого энергетического 

уровня (для рассматриваемого случая – это электрон из валентной зоны с энергией 

связи BEV) на вакансионный уровень. В результате данного процесса высвобожда-

ется энергия, равная разности энергий связи двух уровней Δ          . Эта 

энергия может быть затрачена на рождение кванта электромагнитного излучения 

 ν  Δ   (т.е. произойдет излучательный электронный переход) либо пойти на 

ионизацию другого электрона, например еще одного электрона из этой же валент-

ной зоны, при условии           . При этом величина неупругих потерь в 
СРМИ-спектре (Ein) будет определяться длиной волны этого излучения, а положе-

ние уровня     можно определить как            . 

Схема процесса квазирезонансной нейтрализации (Th6p3/2 → He1s) с после-

дующей излучательной рекомбинацией представлена на рис. 3, а. В результате 

второго процесса с участием вакансии на P-оболочке происходит эмиссия PVV 

оже-электрона. Для данного случая PVV оже-переход представляет собой элек-

тронный переход с участием трех электронных уровней: 1 – искусственно создан-

ный при рассеянии ионов гелия вакансионный уровень P; 2 – валентный уровень 

V1, с которого происходит переход электрона на вакантное место на уровне P, и 3 

– валентный уровень V2, с которого происходит эмиссия оже-электрона, который 

уносит выделяющуюся в результате электронного перехода V1    энергию. Схе-

ма PVV оже-перехода представлена на рис. 3, б. 
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а б 

Рис. 3. Схематичное изображение релаксации вакансии, сформировавшейся искус-

ственно на временах рассеяния иона He
+
 в результате процесса квазирезонансной 

нейтрализации (Th6p3/2 → He
+
2s) вакансии на P3-оболочке в результате P3V-

перехода (излучательная рекомбинация) (а), и эмиссии P3VV оже-электрона (бе-

зызлучательная рекомбинация) (б). Значения энергий связи отсчитываются от по-

толка валентной эоны. Энергия дана в эВ  

 

Отметим, что при условии         
   уменьшается также и вероятность 

оже-электронного перехода PVV, так как на малых временах рассеяния (      
  
    иона гелия валентные электроны «не успевают» отреагировать на внезапное 
появление и исчезновение дырки на остовном уровне. Единственный процесс, 

который может быть реализован на временах рассеяния ионов гелия с большими 

энергиями – это внутриатомная релаксация через канал излучательной рекомби-

нации, т.е. LV-переход. Тогда по совокупности результатов анализа формы спек-

тра рассеянных медленных ионов He
+
 на поверхности субмонослойных покрытий 

в системе 
229

ThSiO4/SiO2 можно заключить, что при начальной энергии ионов 225 

эВ в процессе рассеяния ион теряет часть своей энергии на эмиссию оже-

электрона. При увеличении энергии гелия в процессе рассеяния, по-видимому, 

увеличивается вероятность излучательной рекомбинации, и распад возбужденного 

состояния с искусственной электронной вакансией на P3-оболочке сопровождается 

эмиссий УФ-излучения. При этом с увеличением энергии увеличивается также 

энергия связи электронной вакансией на He
+
(2s). Однако это увеличение не суще-

ственно. С точки зрения возбуждения ядер тория-229 интересной может быть 

лишь та экспериментальная реализация, при которой энергия связи P-оболочки 

находится на расстоянии, близком к энергии ядерного перехода 8.28 эВ от дна 

валентной зоны. Экспериментально такая система реализуется при энергиях пер-

вичного пучка ионов гелия в 225, 250 и 300 эВ (девозбуждение идет преимущест-

венно по каналу PVV оже-электронной рекомбинации) и для энергий 300 и 500 эВ 
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(девозбуждение идет по каналу излучательной рекомбинации, через PV-переход). 

При этом и в PV-переходе, и при PVV оже-электронной рекомбинации электрон из 

непрерывного спектра валентной зоны переходит на вакансионный уровень P3, 

формируемый в результате резонансного туннелирования электронов в квазимо-

лекуле (ThSiO4He)
+ 
с оболочки тория в незаполненное состояние гелия:  Th6p3/2 → 

He1s.  

Рассматривая переходы атома из возбужденного состояния в основное, ко-

торые описываются заданными волновыми функциями, можно провести оценку 

вероятности возбуждения ядра. При этом должны учитываться правила сохране-

ния четности состояний, участвующих в переходе (изомерный переход является 

четно-четным), соответственно, и возбуждающий атомный переход должен быть 

четно-четным, а также должна быть сохранена мультипольность перехода (M1 и 

E2). Для электродипольных переходов типа Th7s → Th6p3/2 и Th6d → Th6p3/2 пра-

вило сохранения четности не выполняется, так как переходы являются четно-

нечетными. Однако, с другой стороны, переход в системе квазимолекулы 

(ThSiO4He)
+
 не является чисто электродипольным переходом, так как формирова-

ние вакансии на уровне Th6p3/2 связанно с процессом резонансного туннелирова-

ния электрона с заполненной 6p3/2-оболочки в незаполненную 1s-оболочку, кото-

рая формируется квазинейтральным атомом гелия на временах существования 

квазимолекулы. Время туннелирования с помощью квазиклассического прибли-

жения можно оценить как отношение ширины туннельного барьера к отношению 

скорости туннелирующего электрона с заданной энергией связи. Следует также 

учесть матричный элемент такого атомного перехода. Время нейтрализации при 

резонансном туннелировании электронов в состояния иона гелия может состав-

лять величину порядка       10
-16
÷10

-17
 с. Такое время туннелирования по порядку 

величины находится близко к значению времени внутриатомной релаксации 

          в атоме тория. А это значит, что процессы, связанные с электронными 

переходами Th6d → →Th6p3/2, Th7s → Th6p3/2, и процесс резонансного туннелиро-

вания Th6p3/2 → →He1s идут не один за другим, а одновременно; т.е. валентные 

электроны из верхних уровней атома тория 7s6p фактически участвуют в процессе 

заполнения вакансии 1s, формируемой в квазимолекуле (ThSiO4He)
+
  атомом гелия. 

Дать количественное описание вероятности возбуждения ядра тория при элек-

тронной рекомбинации в процессе рассеяния иона гелия на атоме тория достат-

точно сложно. Однако следует отметить интересный факт. Несмотря на то, что 

электронные потери для мишеней с разным изотопным составом имеют схожую 

структуру, при более детальной обработке СРМИ-спектров было обнаружено, что 

интенсивность упругого пика Iel по отношению к неупругому Iin для исследуемых 

образцов ведет себя по-разному. Зависимость величины Iin/Iel от энергии первично-

го пучка для систем с торием-229 и без него представлена на рис. 4. 
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Рис. 4. Зависимость отношения Iin/Iel интенсивностей неупругого и упругого пиков 

от энергии первичного пучка для систем с торием-229 и без него 

 

Из рисунка видно, что для образца ThSiO4/SiO2, содержащего атомы тория-

229, величина отношения интенсивностей Iin/Iel оказывается больше, чем для сис-

темы, не содержащей торий-229. При этом, с точки зрения конфигурации плотно-

сти электронных состояний, рассматриваемые системы являются идентичными. 

Следовательно, наблюдаемое поведение не может быть объяснено исключительно 

влиянием электронной структуры исследуемых систем. Единственным отличием 

исследуемых образцов является присутствие в соединении атомов изотопа тория-

229. Данный факт в совокупности с представленными ранее рассуждениями наво-

дит на мысль о возможном наличии в ядрах тория-229 низкоэнергетического воз-

буждения. Интересно отметить, что максимальная наблюдаемая разница значений 

отношений интенсивностей находится в пределах 0.2, что соответствует в преде-

лах погрешности измерения интенсивности (±0.05 в единицах шкалы интенсивно-

сти) изотопному соотношению образца 7 % (1/13.6). Как уже говорилось выше, 

минимальная энергия ионов гелия, при которой наблюдается разница в неупругих 

потерях СРМИ-спектров, составляет 225 эВ. Соответствующая данному значению 

энергии ионов характерная энергия потерь, согласно табл. 3.3, представляет собой 

величину (8 ± 1) эВ, что близко к известным в литературе значениям энергии воз-

буждения изомерного уровня в ядре тория-229. В заключение отметим, что прото-

кол погрешностей измерений включает, прежде всего, разрешающую способность 

спектрометра в режиме LowResolution (±0.5 эВ), а также погрешности фитирова-

ния СРМИ-спектров и точность определения положения пика неупругих потерь, 

которая оценочно не хуже  ±0.5 эВ. 

В четвертой главе изучается воздействие каскада вторичных электронов на 

состояние ядер тория, которыми допирована мишень, состоящая из оксида крем-

ния. С помощью воздействия электронного пучка на такую мишень можно реали-

зовать широкополосный режим возбуждения изомерного состояния ядер тория-

229. Этот метод имеет определенные преимущества по сравнению со случаем, 

когда возбуждение ядер тория осуществляется с помощью синхротронного излу-

чения (СИ), источник которого надо настраивать на частоту изомерного перехода, 

что существенно усложняет схему эксперимента.   

Важнейшим компонентом проводимых исследований по возбуждению изо-

мерного состояния тория-229 является изготовление торийсодержащих мишеней, 
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обладающих рядом заданных свойств. Среди них наиболее важными являются 

следующие: 1) ширина запрещенной зоны должна быть больше энергии изомерно-

го перехода в ядре тория-229. При этом внутренняя электронная конверсия будет 

энергетически запрещена, и основным каналом распада станет излучение ядром 

фотона ВУФ диапазона; 2) мишень должна обладать высокой стабильностью к 

длительному воздействию сильноточного электронного пучка. Заметим, что фтор-

содержащие мишени для возбуждения ядер тория-229 с помощью источников СИ 

не очень хорошо подходят для облучения электронным пучком из-за их слабой 

стойкости к сильноточному воздействию. Поэтому в данной главе речь идет о 

твердотельной мишени на основе соединения          . 
Формирование силиката тория проводилось в результате химической реак-

ции в 5 % водных растворах прекурсоров нитрата тория Th(NO3)4×5H2O и жидкого 

натриевого стекла Na2O(SiO2)n, где n – модуль стекла. После просушки получен-

ный материал представлял собой мелкозернистый порошок белого цвета. Химиче-

ский состав и электронная структура продукта химической реакции контролиро-

вались ex situ методом РФЭС. Для этого непосредственно после просушки в атмо-

сфере порошок высаживался на поверхность двустороннего графитового скотча и 

далее перемещался в сверхвысоковакуумную (p ≈ 5×10
-9

 Торр) камеру энергоана-

лизатора электронного спектрометра XSAM-800. 

Следует отметить, что вследствие высокой радиационной активности изо-

топа тория-229 формирование ториевых образцов проводилось исключительно с 

участием солей природного изотопа торий-232, что позволило снизить уровень 

радиоактивности образца до разрешенного в обычных лабораторных условиях. На 

рис. 5 представлен обзорный РФЭ спектр соединения, являющегося продуктом 

химической реакции замещения, протекающей при смешивании водных растворов 

прекурсоров Th(NO3)4×5H2O и Na2O(SiO2)n.  

 

 
Рис. 5. Обзорные РФЭ и оже-спектры соединения ThSi10O22, сформированного  

в результате химической реакции замещения, протекающей при смешивании вод-

ных растворов прекурсоров нитрата тория и натриевого стекла 

 

В спектре регистрируются линии O(1s, KLL), Si(2s, 2p), Th(4f, 4d), а также 

следы линии C(1s), что свидетельствует о наличии конкурирующих примесей в 

виде атомов углерода на поверхности образца, концентрацией которых можно 

пренебречь. Из более детального анализа РФЭ спектров высокого разрешения бы-
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ло установлено, что энергия связи уровня Th(4f7/2) исследуемого соединения со-

ставляет 335.2 эВ. Это значение находится близко к значениям энергии связи 

уровня Th(4f7/2) в соединениях ThSiO4 и ThSiO4·nH2O, составляющих 335.0 и 

335.3 эВ соответственно. Положение линии Si(2p) соответствует энергии связи 

103.2 эВ, что характерно для кремния в окисленном состоянии. По интенсивности 

РФЭС-линий Si(2p), О(1s) и Th(4f7/2) были рассчитаны, согласно методике, отно-

сительные концентрации атомов кремния, кислорода и тория на поверхности об-

разца, которые составили, соответственно, 0.30, 0.66 и 0.03 отн. ед. Поэтому с дос-

таточно высокой степенью достоверности можно считать, что в результате хими-

ческой реакции формируется соединение силиката тория со следующей стехио-

метрией: ThSi10O22. 

 

 
Рис. 6. Спектры характеристических потерь энергии электронов, рассеянных на 

поверхности образца ThSi10O22 в начальный момент (спектр 1), через 90 мин 

(спектр 2) и 140 мин (спектр 3) облучения пучком с энергией 2 кэВ и током 30 

мкА. Также представлен спектр потерь для чистого оксида кремния (4) 

 

Для анализа зонной структуры и устойчивости химических связей атомов 

тория в соединении ThSi10O22 к воздействию электронного пучка были измерены 

спектры характеристических потерь энергии электронов с энергией 2 кэВ для раз-

ного времени облучения (см. спектры 1 – 3 на рис. 6). Видно, что ширина запре-

щенной зоны исследуемого образца как в начальный момент (спектр 1), так и при 

дальнейшем облучении, вплоть до двух часов (спектры 2 и 3) составляет величину 

7.7 эВ и остается неизменной. По последним данным величина энергии ядерного 

перехода составляет 8.28 ± 0.17 эВ, что превышает значение ширины запрещенной 

зоны. Однако в литературе также приводились и другие значения этой энергии: 1 

± 4, 3.5 ± 1.0, 7.8 ± 0.6 эВ. Судя по всему, пока измерение энергии ядерного пере-

хода не будет осуществлено оптическими методами, истинное значение энергии 

аномального низколежащего изомерного состояния в ядрах тория-229 останется 

дискуссионным вопросом. С другой стороны, увеличение ширины запрещенной 

зоны, вплоть до 9 эВ, может быть достигнуто при уменьшении концентрации ато-

мов тория в материале оксида кремния. Если энергия ядерного перехода меньше 

ширины запрещенной зоны, то торийсодержащая мишень на основе ThSi10O22 

удовлетворяет указанным выше требованиям (1) и (2) и может быть использована 

для возбуждения и регистрации изомерного перехода при облучении пучком бы-
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стрых электронов. Для выяснения эффективности процесса возбуждения ядер то-

рия-229 при торможении быстрых электронов в твердотельной мишени рассмот-

рим процесс каскадной генерации вторичных электронов.Численное моделирова-

ние каскадной генерации вторичных электронов было выполнено с помощью про-

граммы JMONSEL (Java Monte Carlo Simulation of Secondary Electrons). Программа 

JMONSEL была любезно предоставлена ее непосредственным разработчиком 

Джоном Виларубия – сотрудником отдела микросистем и нанотехнологий лабора-

тории физических измерений Национального института стандартов и технологий 

(NIST). Входные параметры модели JMONSEL для ThSi10O22 занесены в табл. 1. 

 

Таблица 1. Входные параметры модели JMONSEL для ThSi10O22 

Наименование параметра Значение 

Энергия первичных электронов, кэВ 1, 5, 10, 15, 20, 25 

Угол падения пучка, град. 90 

Количество первичных электронов, шт. 500 

Плотность, г/с   6.534 

Работа выхода, эВ 8.4 

Число фононных мод, шт. 2 

Энергия фононов, эВ 0.145 

Ширина запрещенной зоны, эВ 7.6 

Энергия Ферми, эВ -7.6 

Ширина зоны проводимости, эВ 16 

Функция потерь SiO2 

 

В результате моделирования формируется соответствующий файл журнала 

и изображение траекторий вторичных электронов. В файл журнала записана вся 

информация о вторичном электроне на каждом этапе движения. Для наглядности 

на рис. 7 для представлены результаты моделирования для начального ансамбля из 

500 электронов с энергией 10 кэВ. 

 
Рис. 7. Результаты численного моделирования параметров каскадной генерации 

вторичных электронов внутри      мишени ThSi10O22, полученные с помощью 

программы JMONSEL. Изображено пространственное распределение ансамбля 

вторичных электронов. Падающий электронный пучок содержит 500 электронов с 

энергией 10 кэВ 
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Изображенный на рис. 7 ансамбль вторичных электронов внутри мишени 

при z   0 состоит из 129442 частиц, т.е. коэффициент «размножения» для данной 

начальной энергии достаточно большой, около 260, что является весьма положи-

тельным фактором в рамках поставленной задачи. В табл. 2 представлены резуль-

таты расчетов целого ряда параметров, характеризующих процесс каскадной гене-

рации вторичных электронов внутри мишени ThSi10O22, для нескольких значений 

начальной энергии электронов в диапазоне (1.0 – 25) кэВ. Эти результаты демон-

стрируют вполне очевидную качественную тенденцию роста с увеличением энер-

гии, вносимой в мишень падающим электронным пучком. 

 

Таблица 2. Средняя энергия первичных εpe и вторичных электронов εse, эффектив-

ная глубина проникновения Zeff, средняя длина траектории первичных электронов 

Leff, коэффициент размножения κ (количество вторичных электронов на один пер-

вичный), среднее время пролета первичных электронов, параметр   – скорость 

выхода изомерных ядер тория-229 по отношению к току первичного пучка, вы-

численные для соединения ThSi10O22 при различных значениях энергии E0 падаю-

щих электронов 

E0, 

кэВ 

εpe, 

кэВ 

εse, 

эВ 

Zeff, 

мкм 

Leff, 

мкм 
κ 

 , 

×10
-13

 c 

 , 

из.ядер/(мА·с) 

1.0 0.6 20 0.01 0.05 30 0.3 1.7×10
7
 

5.0 3.6 25 0.08 0.46 140 1.9 0.6×10
9
 

10.0 7.4 27 0.25 1.44 260 5.7 3.7×10
9
 

15.0 11.2 28 0.51 2.84 370 9.9 1.0×10
9
 

20.0 15.1 28 0.77 4.44 440 14.9 1.7×10
9
 

25.0 19.6 29 1.07 5.80 560 16.7 2.5×10
10

 

 

В главе дается оценка количества возбужденных изомерных ядер тория-229, 

которые можно получить при облучении мишени оксида кремния, допированного 

атомами тория и имеющего структуру          , пучком электронов с энергиями 

масштаба нескольких десятков килоэлектронвольт. Поскольку возбуждение ядра в 

основном происходит в результате очень слабого магнито-дипольного взаимодей-

ствия с электронами, обеспечить приемлемую для наблюдения эффективность 

выхода ядер тория в изомерном состоянии возможно только при большом числе 

столкновений. При облучении мишени внешним потоком электронов с достаточно 

большой энергией (до 25 кэВ) в результате многократного неупругого рассеяния 

первичного пучка электронов внутри мишени рождается большое количество вто-

ричных электронов с энергиями >10 эВ, которые при столкновениях с ядрами 
229

Th могут приводить, в том числе, к возбуждению изомерного состояния. Этим 

фактором определяется наиболее существенный компонент рассматриваемого 

метода, позволяющего учесть мультипликативность эффекта рождения вторичных 

электронов. 

Для оценки скорости накачки изомерного состояния ядер тория положим, 

что N0 первичных электронов с энергией E0 в течение короткого промежутка вре-

мени пролета   внутри среды генерируют ансамбль из     κ        вторичных 
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электронов, где κ     – зависящий от начальной энергии коэффициент размноже-

ния. При численном моделировании использовалось значение N0 = 500. Далее вто-

ричные электроны при столкновениях с ядрами тория в основном состоянии воз-

буждают интересующий нас изомерный переход. Число таких переходов в едини-

цу времени описывается стандартным выражением: 

 

          
              , (3) 

 

где   
    – концентрация атомов тория в основном состоянии (в эксперименте 

  
            см- ),   – сечение неупругого рассеяния электронов на ядрах то-

рия с возбуждением изомерного перехода,     – функция распределения вторич-

ных электронов по координатам и скоростям, нормированная на полное число 

частиц    . Считая для простоты, что сечение является постоянной величиной, 

получаем 

 
    

  
 κ        

      , (4) 

 

где     – средняя скорость вторичных электронов. Это выражение дает обнадежи-

вающую оценку, если использовать результат для неупругого рассеяния медлен-

ных электронов. Действительно, с экспериментальной точки зрения абсолютная 

величина            определяется током пучка   и временем пролета, т.е. пред-

ставляет собой количество первичных электронов, эффективно находящихся в 

ториевой мишени в каждый момент времени. Для электронного пучка с энергией 

25 кэВ и током 1 мА имеем 10
4
 (см. табл. 2). Поскольку для вторичных электронов 

с энергией 29 эВ сечение возбуждения для ионов 
229

Th
4+  

               , то, 

согласно оценке, при выходе на стационар можно ожидать около 2.5×10
10

 распа-

дов изомерных ядер в секунду. Данные по скорости распада изомерных ядер, от-

несенные к току первичного пучка разных энергий, представлены в табл. 2. Еще 

раз подчеркнем, что при энергии электронов в полтора-два раза больше ядерного 

перехода реальное сечение M1-возбуждения на шесть порядков превосходит бор-

новское приближение. Поэтому есть все основания полагать, что выход изомер-

ных ядер в рассматриваемом процессе будет достаточно высоким, что является 

весомым аргументом в пользу необходимости реализации данного эксперимента. 

В пятой главе предлагается физическая система, позволяющая провести 

возбуждение ядер тория-229 в широком диапазоне энергий и значительно увели-

чить флуоресцентный сигнал, образующийся в результате релаксации заселенного 

изомерного состояния. Данная система является относительно простой с точки 

зрения экспериментальной реализации и представляет собой ансамбль ионов то-

рия-229, внедренных методом импульсной лазерной имплантации в матрицу ши-

рокополосного диэлектрика – оксида кремния. Ключевой особенностью такой 

системы является то, что на ранних стадиях разлета плазменного факела, когда 

плазму еще можно считать квазистационарной, ионы тория-229 испытывают 

большое количество неупругих соударений c окружающими электронами. Этот 

процесс посредством механизма обратной внутренней электронной конверсии 
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(IEC) может переводить ядро тория-229 в возбужденное состояние. Другие меха-

низмы возбуждения ядер также могут быть реализованы в лазерной плазме, что 

только увеличивает общую эффективность возбуждения ядер тория-229. Таким 

образом, лазерная имплантация открывает уникальную возможность и позволяет 

совместить сразу два важных процесса: 1) возбуждение изомерных ядер тория-

229; 2) имплантацию этих ядер в матрицу широкополосного диэлектрика. При 

этом ключевым вопросом, которому и посвящена данная глава, является исследо-

вание физико-химических свойств получаемых при лазерной имплантации торий-

содержащих образцов и подбор оптимальных параметров эксперимента. Важно, 

чтобы ширина запрещенной зоны была больше 8.28 эВ (в этом случае подавляется 

основной канал распада изомерного состояния – внутренняя электронная конвер-

сия – и ядро переходит в основное состояние с излучением фотона), а количество 

имплантированных ядер было достаточным для регистрации ВУФ фотона. 

В рамках главы представлены результаты исследования электронной струк-

туры тонких торийсодержащих слоев оксида кремния, сформированных при им-

пульсной лазерной имплантации. Методами рентгеновской фотоэлектронной 

спектроскопии и спектроскопии характеристических потерь энергии электронов 

восстановлено химическое окружение и ширина запрещенной зоны сформирован-

ных слоев для разного количества имплантированных ионов тория. На основе экс-

периментально измеренной зависимости ширины запрещенной зоны от концен-

трации атомов тория, имплантированного в пленку SiO2, определен диапазон кон-

центраций, в пределах которого возможен распад возбужденных ядер тория-229 

через канал эмиссии гамма-квантов в ВУФ диапазоне. Обсуждается возможность 

использования такой системы для дальнейших исследований ядерного низколе-

жащего изомерного перехода в изотопе тория-229. Представлены результаты ус-

тановочных экспериментов по лазерной имплантации ядер тория-229 в тонкопле-

ночную матрицу SiO2.  

Согласно экспериментам по лазерной имплантации ионов тория-229 в мат-

рицу SiO2 в приповерхностной области может быть сформирован широкополос-

ный диэлектрический компаунд Th:SiO2 с шириной запрещенной зоны до 9 эВ. 

Торийсодержащие образцы с такой шириной запрещенной зоны уже сами по себе 

представляют интерес для поиска уникального низколежащего изомерного со-

стояния в тории-229 различными методами, включая работу с источниками син-

хротронного излучения. Однако метод лазерной имплантации в данном случае 

может сыграть роль возбудителя изомерных ядер тория-229. Действительно, на 

ранних стадиях разлета плазменного факела, когда плазму еще можно считать 

квазистационарной, ионы испытывают большое количество неупругих столкнове-

ний c окружающими электронами и фотонами, которые могут приводить к возбу-

ждению ядер тория-229. Рассмотрим процессы в лазерной плазме с температурой 

около 10 эВ. Для достижения таких температур достаточно использовать лазер с 

интенсивностью        Вт/см
2
. В настоящей работе используется лазер с энер-

гией в импульсе        мДж при длительности импульса       нс. При фоку-

сировании в пятно диаметром        см можно достичь нужной интенсивности. 

1. Фотовозбуждение ядер Th-229 – процесс первого порядка по константе 

электромагнитного взаимодействия. Для оценки эффективности возбуждения ядер 
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собственным тепловым излучением плазмы используем планковское распределе-

ние «спектральной плотности» фотонов      по энергиям    которое позволяет 
легко посчитать плотность резонансных фотонов в плазме с температурой       

эВ (здесь принята система единиц         : 

 

  
           

         

      
       e             см

-3
,  (5) 

 

т.е. плотность тех фотонов, которые имеют энергию, совпадающую с энергией 

ядерного перехода ω = Eis в пределах радиационной ширины изомерного состоя-

ния              эВ, и, соответственно, приводят к резонансному сечению 

возбуждения    
    

    
 

  
         см

2
,  где                       см;  Jis, 

Jgr в формуле для   
    – спины изомерного и основного состояний. 

Если оценить время существования стационарной плазмы как время ее раз-

лета, т.е.             с, то для эффективности фотовозбуждения при   
      c получаем 

 

         
          . (6) 

 

При плотности металлического тория 11.7 г/см
3
 плотность ядер Th-229 

               см
-3
, так что для числа ядер в области взаимодействия имеем   

                          , при                 см, h       см. В 

результате получаем, что выход изомерных ядер на один лазерный импульс равен 

 

                . (7) 

 

2. Теперь рассмотрим неупругое рассеяние тепловых электронов (~10 эВ) 

на ядрах. Величина сечения      процесса 
229

Th(e,e’) → 
229m

Th может быть взята 

из работы [Tkalya E.V. Excitation of 229mTh at Inelastic Scattering of Low Energy 

Electrons // Phys. Rev. Lett. (in Press)]. Плотность электронов твердотельная: 

        см
-3
. Скорость реакции возбуждения ядер оценим по формуле 

 

                          
 

   
           см

3
/с, (8) 

 

где       
 

  
 

 

 
  

 

  – максвелловское распределение электронов по энергиям E, 

             – скорость электронов с массой m.  Эффективность    процесса 

возбуждения тепловыми электронами, 

 

                , (9) 

 

оказалась больше, чем для фотовозбуждения. Тогда число нарабатываемых за 

один лазерный импульс изомеров есть 
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                  .  (10) 

 

3. Перейдем к процессу обратной внутренней электронной конверсии 

ОВЭК (Inverse Electron Conversion – IEC). В этом процесе электроны плазмы из 

состояний непрерывного спектра с энергией E заселяют уровни иона, т.е. 

переходят в состояния дискретного спектра с энергией   . Ядро при этом 

возбуждается виртуальным фотоном. Рассмотренный процесс является обратным 

к процессу распада изомерного ядерного состояния по каналу внутренней 

электронной конверсии гамма-лучей. Сечение IEC на полностью свободную 

оболочку иона имеет вид 

 

                       
  

 

 
        

     

     
  (11) 

 

где           – парциальная конверсионная ширина изомерного уровня при 

распаде через f-оболочку иона, e – длина волны электрона с энергией, 
,F IJ  – спи-

ны ядра в конечном и начальном состоянии. Сечение      носит выраженный 

резонансный характер, из формулы видно, что приводят к возбуждению ядер, 

только те электроны в спектре плазмы, энергия которых      совпадает в пределах 

конверсионной ширины ядерного состояния c с разностью энергии ядерного 

перехода ω  и абсолютной величины энергии связи    на заселяемой атомной 

оболочке (рис. 8). 

 

 
Рис. 8. Схематичное отображение процесса возбуждения ядра 

229
Th путем 

обратной внутренней конверсии в 7s-электронную оболочку  

 

Процес ОВЭК наиболее эффективен при температуре плазмы T, сравнимой 

c энергией ядерного перехода. При таких T, во-первых, ионизуются атомные 

оболочки, с которых велика вероятность внутренней электронной конверсии, а во-

вторых, относительно велико число электронов на рабочем участке спектра. Для 
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достижения таких температур достаточно использовать лазер с интенсивностью 

        Вт/см
2
. Имеющийся в распоряжении лазер позволяет обеспечить нужную 

интенсивность. 

Эффективность механизма ОВЭК при возбуждении ядер в такой плазме с 

плотностью электронов    и функцией их распределения по энергиям      можно 

записать как 

 

                       
  

 

 

 
  (12) 

 

В результате интегрирования устраняется дельта-функция по энергии из     . 

Тогда по порядку величины эффективность механизма оказывается равной: 

 

     
   

     

 

  
   

 
             

   , (13) 

 

где    
         мкс ,      – резонансная энергия электронов, определяемая из 

условия               ≈ 2.0 эВ (для 7s-электронов энергия связи в атоме тория 

составляет 6.31 эВ),   
   

 – резонансная длина волны электрона   
         

   ,   
    

– импульс резонансных электронов   
       

   , а   
    – их скорость,   

    

        . Тогда можно оценить эффективное сечение как      
   

 
   

    
 

 

  
   

 
 

          см
2
. Принимая во внимание, что время существования стационарной 

плазмы             с (оценка времени разлета плазмы при температуре 10 

эВ), плотность электронов и ядер тория твердотельная –                см
-3

, 

то для распределения Максвела по энергиям          эффективность механизма 

составит 

 

         
   

             
            . (14) 

 

Тогда число возбуждаемых ядер за один лазерный импульс в области взаимодей-

ствия                 см,        см (определяется длиной волны 1.06 мкм) 

составит величину      
   

              . Это выглядит весьма 

перспективным и делает метод лазерной имплантации уникальным,  так как по-

зволяет совместить сразу два важных процесса: 1) возбуждение изомерных ядер 

тория-229; 2) имплантацию этих возбужденных ядер в матрицу широкополосного 

диэлектрика. 

В эксперименте с торием-229 ионная компонента лазерной плазмы, так же 

как и в эксперименте с торием-232, ускорялась в электрическом поле, создаваемом 

разностью потенциалов 10 – 15 кВ между распыляемой мишенью и подложкой 

SiO2/Si(001), установленной с помощью штока в направлении разлета образовав-

шегося плазменного факела. Для того чтобы ионы после имплантации в 

диэлектрик сохранили возбужденное изомерное состояние, время пролета ионов в 

ускоряющем электрическом поле должно быть значительно меньше времени 

распада изомерного состояния через внутреннюю электронную конверсию. 
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Расстояние между мишенью и образцом составляло 5 см. Соответственно, время 

пролета иона тория в поле можно оценить как 

 

    
  

   
    (15) 

 

где L – расстояние между мишенью и образцом, М – масса 
229

Th,    – разность 

потенциалов между мишенью и образцом. При разности потенциалов    = 10 кВ 

получаем оценку времени пролета однократно заряженного иона тория t ~10
-7

 с. 

Эта величина на два порядка меньше времени, за которое может произойти 

переход из изомерного в основное состояние в результате электронной конверсии. 

Таким образом, можно предположить, что подавляющая часть ионов, перешедших 

в изомерное состояние в плотной плазме на начальной стадии ее разлета, 

останется в этом состоянии и после имплантации в диэлектрик. При этом большая 

ширина запрещенной зоны SiO2 заблокирует процесс электронной конверсии сра-

зу после имплантации. 

После каждой серии лазерных импульсов (частота – 0.2 Гц, общее 

количество – пять импульсов) образец Th-SiO2/Si(001) перемещался в условиях 

сверхвысокого вакуума из камеры препарирования в камеру анализа для 

проведения электронной спектроскопии сформированных образцов по методике, 

описанной ниже. Время перемещения не превышало 30 с, что оказалось 

приемлемым для регистрации распада изомерного состояния в электронном 

спектрометре. 

В качестве подложки для имплантации тория использовался термически 

окисленный высоколегированный монокристалл Si(001) с пленкой SiO2 толщиной 

6.5 нм. Выбор толщины SiO2 определяется особенностями метода электронной 

спектроскопии и рассматривается ниже. После регистрации фотоэлектронного 

отклика, вызванного распадом изомера на образце, проводились измерения 

концентрации тория в пленке SiO2 методом РФЭС с использованием излучения 

AlK (1486.6 эВ). 

Выполненные в разделе оценки в совокупности с представленными резуль-

татами модельных экспериментов на тории-232 позволяют надеяться, что при ма-

лом количестве имплантируемых ядер тория-229 и при плотности мощности ла-

зерного излучения на уровне 10
9 
÷ 10

10
 Вт/см

2
 метод лазерной имплантации может 

быть использован при исследовании уникального низколежащего изомерного со-

стояния в ядрах тория-229. Для этого непосредственно после лазерной импланта-

ции необходимо осуществить регистрацию излучения c поверхности тонкопле-

ночного образца и определить длину волны этого излучения. К сожалению, пря-

мая регистрация фотонов для такого образца сопряжена с рядом серьезных труд-

ностей: 1) источник излучения не является точенным, что в геометрии экспери-

мента не позволяет обеспечить высокую эффективность фокусировки и сбора пер-

вичного сигнала на входной щели спектрометра; 2) высокая радиоактивность изо-

топа 
229

Th неизбежно приводит к повышенному фону; 3) узость спектральной ли-

нии и слабая сила осциллятора, с одной стороны, увеличивают время работы с 

образцом, но, с другой стороны, занижают интенсивность сигнала; 4) чисто техни-
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ческая причина, связанная с отсутствием в свободном доступе оптических ком-

плектующих для указанного диапазона энергий. Несмотря на то, что регистрация 

первичного излучения (гамма-квантов ВУФ диапазона) является конечной целью, 

совокупность вышеуказанных факторов делает задачу поиска точного значения 

энергии перехода путем использования оптических спектрометров крайне затруд-

нительной. На начальной стадии необходимо провести грубую оценку диапазона 

энергий (хотя бы с точностью до 0.1 эВ) и интенсивности излучения. 

В диссертационной работе было предложено провести оценку энергии 

ядерного перехода с помощью регистрации и анализа энергетического спектра 

вторичных электронов, рождающихся при взаимодействии гамма-квантов ВУФ 

диапазона с подложкой образца, являющейся в данном случае фотокатодом. Схе-

матичное изображение процесса регистрации представлено на рис. 9. В качестве 

фотокатода использовалась подложка монокристаллического кремния, покрытая 

тонким (6.5 нм) слоем термического оксида кремния. Именно в матрицу этой тон-

кой пленки SiO2 имплантировались возбужденные ядра тория-229. Выбор толщи-

ны оксида кремния обусловлен оптимумом между степенью ослабления сигнала 

фотоэлектронов от кремниевого фотокатода (оксидная пленка толщиной 6.5 нм 

ослабляет сигнал в шесть раз) и средней глубиной имплантации (~10 нм). Для 

дальнейшей регистрации вторичные электроны вытягивались из образца путем 

подачи ускоряющей разности потенциалов 20 В между спектрометром и образцом 

(он же кремниевый фотокатод), а потом с помощью системы фокусирующих элек-

тронных линз направлялись во входную щель энергоанализатора. К очевидным 

преимуществам предлагаемого метода регистрации вторичных электронов следует 

отнести не только возможность использования электронной оптики для увеличе-

ния эффективности сбора электронов, но и возможность регистрации единичных 

электронов с помощью вторично-электронного умножителя.  

 

 
Рис. 9. Схема системы анализа спектральных характеристик вторичных электро-

нов, эмиссия которых регистрируется при распаде возбужденных ядер тория-229, 

имплантированных в тонкопленочную матрицу оксида кремния  
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На рис. 10 представлен набор энергетических спектров электронов, эмиссия 

которых регистрируется с поверхности подложки SiO2/Si(001) непосредственно 

после лазерной имплантации ядер тория-229. Видно, что в начальный момент вре-

мени в области малых кинетических энергий (до 3 эВ) наблюдается высокоинтен-

сивный электронный сигнал (интегральная интенсивность ≈ 3000 с
-1
). При даль-

нейшем снятии спектров интенсивность монотонно уменьшается и на временах 

порядка нескольких сотен секунд спадает в два раза. Отметим, что длительное 

ожидание (16 ч) приводит к полному исчезновению линии в низкоэнергетичной 

части спектра и продолжению регистрации фонового размытого спектра шириной 

до 15 эВ с интегральной интенсивностью ~7 с
-1

 (см. вставку на рис. 10). 

 

 

 
Рис. 10. Эволюция энергетических спектров электронов, эмиссия которых регист-

рируется с поверхности подложки SiO2/Si(001) после лазерной имплантации ядер 

тория-229. На вставке представлено увеличенное изображение электронного спек-

тра, измеренного через 16 ч после имплантации.  

 

На основании серии воспроизводимых и независимых экспериментов была 

также восстановлена зависимость интенсивности регистрируемого сигнала от 

времени. Оценка времени жизни возбужденного состояния дает значение   = 225 ± 

25 с. Следует отметить, что наличие фонового слабого сигнала на больших време-

нах (см. вставку на рис. 10) не регистрировалось до проведения работ с торием-

229, а наличие фонового слабого сигнала в случае имплантации тория-229 вызва-

но, по-видимому, собственной радиоактивностью исследуемого материала. Для 

определения энергии фотонов, излучаемых при распаде изомера, использовались 

спектры, полученные в режиме высокого разрешения спектрометра. Для спектров 

с высокой скоростью счета в несколько тысяч электронов в секунду измерения с 

высоким разрешением и длительным временем накопления позволяют достичь 

погрешности 0,1 эВ при определении энергии электронов. Такой спектр представ-
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лен на рис. 11, линия 1. Время записи спектра составляет 500 с. В течение этого 

времени интенсивность сигнала продолжает уменьшаться, что приводит к искаже-

нию формы спектра. Для восстановления правильной формы спектра фотоэлек-

тронов проведена коррекция спектра с учетом полученной скорости ослабления 

сигнала. 

 

 
Рис. 11. Электронный спектр, измеренный экспериментально после лазерной им-

плантации в режиме высокого разрешения (линия 1). Линия 2 представляет тот же 

спектр, но скорректированный с учетом измеренной скорости ослабления сигнала 

и за вычетом радиационного фона 

 

Также при корректировке спектра вычитался фон, возникающий как ре-

зультат радиоактивного распада 
229

Th. Этот фон был измерен через 16 ч после им-

плантации, когда распад изомерного состояния был однозначно завершен.  Спектр 

после корректировки представлен на рис. 11, линия 2. По этому спектру энергия 

h испускаемого кванта при изомерном переходе в ядре 
229

Th может быть получе-

на из обычного уравнения фотоэффекта: 

 

KE = h – BE – eU, (16) 

 

где KE – измеренная кинетическая энергия электронов, испускаемых из образца, 

BE – энергия связи электрона относительно уровня вакуума (Evac), U – разность 

потенциалов между образцом и детектором, что равно разнице между работой 

выхода образца и работой выхода детектора (eU = WFSi – WFd). Калибровка шкалы 

кинетической энергии осуществлялась с использованием эталонных источников 

УФ излучения. Фотоэлектронные спектры высокого разрешения для Si от ВУФ 

ламп и от образца 
229

Th:SiO2/Si после такой калибровки и нормировки по интен-

сивности представлены на рис. 12.  
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Из рисунка видно, что максимальная кинетическая энергия фотоэлектронов KEmax, 

возбуждаемых в кремнии фотонами в процессе распада изомерного состояния 
229

Th в структуре Th:SiO2/Si, составляет 2.0 эВ. Соответствующие значения KEmax 

приведены в табл. 3. 

 

Таблица 3. Максимальная кинетическая энергия фотоэлектронов KEmax, возбуж-

даемых в кремнии фотонами от ультрафиолетовых ламп (Kr) и (Xe), а также гам-

ма-фотонами в процессе распада изомерного состояния 
229

Th в структуре 

Th:SiO2/Si 

 
 

Таким образом, используя значение KEmax = 2.0 эВ из электронных спектров 

Th и соотношение h = 5.1 + KEmax, получаем энергию ядерного перехода h = 7.1 

эВ. Учитывая точность измерения электронных спектров, точность экстраполяции 

и погрешность электронного спектрометра (0.1 эВ), получаем результат для энер-

гии ядерного перехода: 

 

Eis= 7.1 ±0.2 эВ. (17) 

 

Сравнивая с результатами 8.28 эВ, мы видим, что результат отклоняется от 

него на 1 эВ в сторону меньших энергий. Измеренное значение (17) основано на 

спектроскопии электронов, и поэтому оно, как будет показано далее, сильно зави-

Sourse   

UV , nm
h, eV

KEmax = 

WF(Si)-h 

Xe 147 8.4 3.3

Kr 116.5 10.6 5.5

Th:SiO2/Si 7.1 2

 
Рис. 12. Фотоэлектронные спектры после освещения ВУФ излучением ксеноновой 

(Xe) и криптонной (Kr) ламп. На том же графике показан спектр электронов из 

образца 
229

Th:SiO2/Si. Анализ спектров позволяет определить KEmax  
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сит от калибровки шкалы кинетической энергии спектрометра. При этом хорошая 

точность измерения относительной энергии на уровне 0.05 эВ не исключает воз-

можность систематического сдвига шкалы на единицы электронвольта, который 

может быть обусловлен наличием на поверхности диполя и зависит от взаимного 

расположения зон в сформированной после лазерной имплантации структуре. С 

другой стороны, следует отметить, что полученное коллегами в Мюнхенском уни-

верситете значение 8.28 эВ, также полученное из анализа энергоспектра электро-

нов, во многом опирается на результаты численного моделирования спектра кон-

версионных электронов для известной структуры электронных уровней атома то-

рия. В работе предполагается, что на временах пролета после нейтрализации в 

графеновой мембране (~500 нс) все возбужденные состояния в атоме тория пере-

шли в основное, так как времена жизни возбужденных состояний в атоме тория, 

согласно данным, в основном находятся в диапазоне < 100 нс. 

С целью проверки влияния паразитных эффектов, которые могут сопрово-

ждаться эмиссией электронов и фотонов ультрафиолетового диапазона, нами был 

сделан ряд оценок и проведены несколько дополнительных экспериментов: 

1. Исследование влияния имплантации материалов, примеси которых могут 

присутствовать в проводимом эксперименте. Для этого использовались изотопи-

чески чистые (без тория-229) мишени графита, металлического тория-232, оксида 

тория-232, кремния и тонкопленочного оксида кремния (толщина 6.5 нм). Для 

мишеней указанного типа и соответствующих толщин оксида кремния эмиссия 

вторичных электронов после лазерной имплантации не регистрировалась. 

2. Отметим, что регистрируемая при лазерной имплантации тория-229 ин-

тенсивность сигнала вторичных электронов на уровне ISE ≈ 3000 с
-1

 коррелирует с 

нашими ожиданиями по эффективности выхода изомерных ядер при лазерной им-

плантации. Действительно, общее количество возбужденных ядер Nis в образце 

можно оценить исходя из простого соотношения: 

 

      
   

         
      , (18) 

 

где время жизни возбужденного состояния задается измеренным значением 

  = 225 ± 25 с; QESi ≈ 0.3 – квантовая эффективность кремния в ВУФ диапазоне; 

CE ≈ 0.5 – эффективность сбора медленных электронов с поверхности образца в 

спектрометре XSAM-800 в режиме FAT; T ≈ 0.17 – коэффициент затенения 

фотоэлектронной линии кремния тонкой (6 нм) пленкой оксида кремния (измерен 

по РФЭС). Тогда, принимая во внимание, что общее количество ядер тория-229 в 

образце Ngr ≈ 3·10
12
, оценка эффективности процесса возбуждения ядер из 

экспериментальных данных дает значение   = Nis/Ngr  ~10
-5
. Это значение по 

порядку величины совпадает с теоретической оценкой эффективности процесса 

возбуждения ядер в лазерной плазме при реализации механизма обратной 

внутренней электронной конверсии. 

3. Из выражения (14) видно, что эффективность возбуждения изомерных 

ядер тория-229 экпоненциально зависит от температуры плазмы (вклад от 

распределения Максвелла). Следовательно, при понижении температуры плазмы 
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следует ожидать резкого понижения эффективности процесса IEC. 

Экспериментально это осуществлялось расфокусировкой лазерного пятна на 

мишени. Так при увеличении лазерного пятна в два раза, что эквивалентно 

понижению плотности мощности в четыре раза, эмиссия вторичных электронов 

после лазерной имплантации не регистрировалась. 

4. Отметим, что при имплантации ионов тория-232 в пленки оксида крем-

ния с толщинами от 10 до 50 нм регистрировался паразитный сигнал, связанный с 

автоэлектронной эмиссией. В пленках с толщинами 6.5 нм такой сигнал не регист-

рировался. Это обстоятельство, по-видимому, вызвано формированием на поверх-

ности диэлектрика положительного поверхностного заряда, который приводит к 

возникновению существенных напряженностей поля внутри тонкой оксидной 

пленки, вызывающих фактически пробой диэлектрика в местах локализации этих 

зарядов. А для пленок с толщинами менее 10 нм на поверхности не происходит 

эффективного накопления заряда, и влияние паразитного эффекта автоэлектрон-

ной эмиссии для пленок с толщинами менее 10 нм минимизируется. 

Изложенные в этой главе результаты свидетельствуют о том, что регистри-

руемый сигнал вторичных электронов зависит от наличия в мишени изотопа то-

рия-229 и открывает альтернативные перспективы в проведении экспериментов, 

нацеленных на уточнение энергии уникального изомерного перехода оптическими 

методами. 

 

ОСНОВНЫЕ ВЫВОДЫ 
1. Проведено комплексное исследование режимов и механизмов формиро-

вания субмонослойных покрытий на основе оксида и силиката тория на поверхно-

сти монокристалического кремния с естественным оксидом при электрохимиче-

ском осаждении и импульсной лазерной имплантации с помощью современных 

аналитических методик: рентгеновской фотоэлектронной спектроскопии, ультра-

фиолетовой фотоэлектронной спектроскопии, спектроскопии рассеянных медлен-

ных ионов, спектроскопии характеристических потерь энергии электронов при 

отражении, растровой электронной микроскопии и атомно-силовой микроскопии.  

2. Восстановлена электронная структура получаемых при электрохимиче-

ском осаждении тонких пленок широкозонных диэлектриков на базе силиката 

тория на поверхности монокристаллического кремния. 

3. Методами рентгеновской фотоэлектронной спектроскопии и спектроско-

пии характеристических потерь энергии электронов определено значение потен-

циальной энергии диполя, возникающего на границе раздела тонких пленок сили-

ката тория и подложки оксида кремния, а также взаимное расположение и ширины 

запрещенных зон тонких пленок на основе трехкомпонентного сплава типа 

ThSiOX. 

4. Исследован процесс рассеяния медленных (энергия пучка < 1 кэВ) ионов 

гелия на поверхности исследуемых тонкопленочных структур на базе силиката 

тория, и показано, что в спектрах рассеяния медленных ионов на исследуемых 

пленках силиката тория, полученных для системы ThSiOX/SiO2, содержащей толь-

ко изотоп тория-232,  и в спектрах, полученных для систем, содержащих также 

изотоп тория-229, есть отличия. 
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5. Проанализирована возможность возбуждения изомерных ядер тория-229 

при облучении пучком электронов торийсодержащих тонких пленок на основе 

трехкомпонентного сплава типа ThSiOX. 

6. Представлены результаты экспериментального исследования химическо-

го состава и ширины запрещенной зоны соединения ThSi10O22 методами рентге-

новской фотоэлектронной спектроскопии и спектроскопии характеристических 

потерь энергии электронов при отражении; показано, что мишень тория на базе 

силиката ThSi10O22 обладает высокой электронно-лучевой стойкостью и может 

быть использована для облучения высокоинтенсивным электронным пучком для 

возбуждения изомерных ядер тория-229. 

7. Получена количественная оценка функции выхода изомерных ядер тория-

229 в результате взаимодействия ядер с потоком вторичных электронов, кото-

рые образуются при облучении твердотельной мишени на основе ThSi10O22 

пучком электронов с энергиями в диапазоне (1 – 25) кэВ. Оценка показывает, 

что при выходе на стационар можно ожидать около 2.5×10
10

 распадов изомер-

ных ядер в секунду. Есть все основания полагать, что выход изомерных ядер в 

рассматриваемом процессе будет достаточно высоким, что является весомым 

аргументом в пользу необходимости реализации данного эксперимента. 
8. Методами рентгеновской фотоэлектронной спектроскопии и спектроско-

пии характеристических потерь энергии электронов определены химическое ок-

ружение и ширина запрещенной зоны сформированных слоев для разного количе-

ства имплантированных ионов тория. 

9. Проведены эксперименты по лазерной имплантации возбужденных ядер 

тория-229 в тонкопленочную матрицу SiO2, обсуждается возможность использо-

вания такой системы для дальнейших исследований ядерного низколежащего изо-

мерного перехода в изотопе тория-229. (я не понимаю смысл термина «установоч-

ные эксперименты». 
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