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Проведено моделирование методом Монте-Карло процессов вторичной ионизации воды, индуцирован-
ных каскадными распадами внутренних вакансий в атоме железа, помещенном в воду. Получены спектры
электронов и фотонов, испускаемых в ходе распада вакансий в K- и L-оболочках атома железа. Рассчи-
таны зависимости числа актов вторичной ионизации и поглощенной в результате них энергии от радиуса
сферы, внутри которой они происходят. Распад одиночной 1s-вакансии в атоме железа порождает в сред-
нем 232 акта вторичной ионизации электронным ударом, в которых поглощается энергия 3274 эВ, и 18
актов вторичной фотоионизации, в которых поглощается 256 эВ. Рассчитаны зависимости поглощенной
дозы в воде от расстояния от атома железа.
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1. ВВЕДЕНИЕ

В фотонной лучевой терапии злокачественных
опухолей такие металлы, как железо, серебро, золо-
то, платина и другие в составе соединений и нано-
частиц используются в качестве радиосенсибилиза-
торов, т. е. агентов, способствующих усиленному по-
глощению энергии облучающего пучка внутри опу-
холи. При используемых энергиях фотонов облу-
чающих пучков большую вероятность имеют про-
цессы фотоионизации внутренних оболочек атомов-
радиосенсибилизаторов, приводящие к образованию
ионов металлов с вакансиями в глубоких атомных
электронных оболочках. Такие ионные состояния
нестабильны и подвержены распаду.

Распад вакансии во внутренней электронной обо-
лочке многоэлектронного атома представляет собой,
как правило, каскад последовательных радиацион-
ных и безрадиационных переходов, продолжающий-
ся до тех пор, пока после очередного перехода не об-
разуется ион в устойчивом состоянии. При распаде
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внутренних вакансий в тяжелых атомах образуется
обычно достаточно большое число оже-электронов
с энергией от 10 эВ до 10 кэВ. Средняя неупру-
гая длина свободного пробега таких электронов в
воде находится в диапазоне от 1 до 100 нм, бла-
годаря чему оже-электроны обладают высокой ли-
нейной передачей энергии и способны произвести
множество вторичных актов ударной ионизации мо-
лекул воды в непосредственной близости от тяже-
лого атома с распадающейся вакансией. Это свой-
ство оже-электронов, испускаемых в ходе каскадных
распадов внутренних вакансий в атомах с высоким
атомным номером, лежит в основе современного на-
правления лучевой терапии онкологических заболе-
ваний — оже-терапии (см., например, [1,2] и ссылки
там). В качестве источников оже-электронов, вводи-
мых в опухолевую ткань, могут использоваться ра-
дионуклиды, ядра которых испытывают электрон-
ный захват или внутреннюю конверсию, в резуль-
тате которых во внутренней электронной оболоч-
ке радионуклида образуется вакансия. В альтерна-
тивном варианте оже-терапии, который называет-
ся фотонно-активационной терапией, используются
радиосенсибилизаторы, представляющие собой со-
единения или наночастицы на основе тяжелых ато-
мов, которые облучаются пучком рентгеновских или
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γ-квантов, что приводит к созданию внутренних ва-
кансий в электронных оболочках атомов металлов
за счет фотоионизации.

Теоретическое описание каскадных распадов
глубоких вакансий представляет собой сложную
задачу, так как деревья распадов могут быть очень
сложными и иметь до миллионов ветвей [3,4]. К ре-
шению этой проблемы имеется два альтернативных
подхода. Первый из них — метод статистических
испытаний Монте-Карло, в котором многократ-
но моделируется распад исходной вакансии и на
каждом шаге каскада на основе относительных ве-
роятностей возможных каналов распада очередного
ионного состояния случайным образом выбирается
один из возможных переходов. Первые расчеты
методом Монте-Карло были проведены в работах
Карлсона и Краузе с сотрудниками [5–7]. Позд-
нее метод Монте-Карло использовали Мукояма
и др. [8], Мирахмедов и Парилис [9], Эль-Шеми
с соавторами [10]. Второй подход заключается
в построении и анализе всего дерева каскадного
распада. Впервые такой подход был реализован в
работе Якобса и др. [11], затем независимо развит
в работах Кочура с соавторами [12, 13], Омара и
Хана [14–16], Йонаускаса и др. [17, 18].

В работе [19] с помощью метода построения и
анализа дерева распада [12, 13] были рассчитаны
спектры фотонов и электронов, испускаемых в ре-
зультате каскадных распадов вакансий во внутрен-
них оболочках атома железа. Было установлено,
что большая часть энергии, которую атом железа
получает в результате первичной ионизации одной
из его внутренних подоболочек (эта энергия равна
потенциалу ионизации соответствующей подоболоч-
ки), переизлучается в ходе каскадного распада ва-
кансии. Так, например, при распаде одиночной 1s-
вакансии атом железа переизлучает в среднем при-
мерно 63% энергии вместе с каскадными электрона-
ми, 34% вместе с фотонами, и только 3% энергии
остается поглощенной самим атомом.

В работах [20, 21] с помощью метода Монте-
Карло проведено моделирование воздействия фото-
нов на конденсированный неон и воду и исследован
эффект увеличения поглощенной дозы при добавле-
нии в облучаемое вещество небольшой примеси ато-
мов железа. Следует отметить, что в работах [20,21]
поглощение энергии вокруг атомов железа отдель-
но не анализировалось; в них приведены данные,
усредненные по состояниям начальной ионизации
всех атомов образцов. В работе [22] этим же мето-
дом проведено моделирование облучения железной
наночастицы фотонами УФ- и рентгеновского диа-

пазонов. Рассчитаны спектры испускаемых наноча-
стицей фотонов и оже-электронов, зависимости по-
глощенной энергии и чисел испущенных фотонов и
оже-электронов от размера наночастицы и энергии
первичных фотонов.

Целью данной работы является детальное иссле-
дование процессов вторичной ионизации, происхо-
дящих в жидкой воде вокруг помещенного в нее ато-
ма железа после его ионизации и создания единич-
ных вакансий во внутренних K - и L-оболочках. Ос-
новное внимание при этом уделено пространствен-
ному распределению поглощения энергии за счет
вторичных актов ионизации кислорода и водорода
окружающих атом железа молекул воды.

2. МЕТОД РАСЧЕТА

Моделирование вторичных процессов иониза-
ции, происходящих в воде в результате каскадного
распада внутренних вакансий в помещенном в воду
ионе железа Fe+, проведено методом Монте-Карло,
который был развит в работах [23–27]. В этом раз-
деле приведено описание алгоритма Монте-Карло, а
также описаны приближения, которые используют-
ся для расчета необходимых для проведения моде-
лирования атомных характеристик и сечений взаи-
модействия фотонов и электронов с атомами.

Зона взаимодействия, т. е. объем, внутри кото-
рого проводится моделирование вторичных процес-
сов ионизации, представляет собой сферу радиу-
са Rzone = 104 нм, заполненную водой. В центре
зоны взаимодействия находится ион железа Fe+ с
вакансией в одной из внутренних nlj-подоболочек.
Вода рассматривается в приближении невзаимодей-
ствующих атомов кислорода и водорода с объем-
ными концентрациями nO = 3.34 · 1022 см−3 и
nH = 2nO, которые соответствуют жидкой воде с
плотностью 1 г/см3.

2.1. Моделирование каскадного распада

вакансии

Каждое испытание в методе Монте-Карло на-
чинается с моделирования каскадного распада nlj-
вакансии в ионе железа Fe+, находящемся в цен-
тре зоны взаимодействия. Пусть C(0) есть началь-
ная электронная конфигурация иона железа с од-
ной вакансией в nlj-подоболочке. На первом шаге
распада анализируются все разрешенные по энер-
гии радиационные и безрадиационные каналы рас-
пада C(0) → C(1)

α , приводящие к образованию кон-
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фигураций {C(1)
α }. Для каждого разрешенного кана-

ла распада рассчитываются относительные вероят-
ности, называемые также отношениями ветвления
(branching ratios):

χ(C(0) → C(1)
α ) =

Γ(C(0) → C(1)
α )

∑
α

′ Γ(C(0) → C
(1)

α
′ )
, (1)

где Γ(C(0) → C(1)
α ) — парциальная ширина перехо-

да, а суммирование в знаменателе выполняется по
всем энергетически разрешенным радиационным и
безрадиационным переходам из состояния C(0).

Затем с помощью генератора псевдослучайных
чисел на основе рассчитанных относительных веро-
ятностей (1) выбирается один из возможных кана-
лов распада C(0) → C(1)

α , а испущенный в результате
выбранного перехода фотон (в случае выбора радиа-
ционного перехода) или электрон (в случае безради-
ационного) добавляется в список вторичных фото-
нов и электронов для дальнейшего моделирования
его распространения в зоне взаимодействия.

Если выбранная на первом шаге каскада кон-
фигурация C(1)

α содержит вакансии во внутренних
подоболочках, то моделирование каскада продол-
жается. Для этого на втором шаге анализируются
все возможные каналы распада конфигурации C(1)

α ,
аналогичным образом рассчитываются их относи-
тельные вероятности, на основе которых случайным
образом выбирается один из переходов C(1)

α → C
(2)
β ,

а испущенный при этом фотон или электрон попол-
няет список анализируемых вторичных частиц.

Моделирование каскадного распада вакансий
продолжается до тех пор, пока на очередном его
шаге не будет выбран переход, приводящий к
образованию иона устойчивой электронной конфи-
гурации, в которой все вакансии находятся в самых
внешних подоболочках.

Расчеты зарядовых спектров ионов, образую-
щихся в результате каскадной релаксации внутрен-
них вакансий в ионе Fe+ [19], проведенные методом
прямого построения и анализа дерева распада, пока-
зали, что каскады для начальных вакансий в K - и
L-оболочках могут содержать достаточно большое
число безрадиационных переходов, что приводит к
образованию многозарядных ионов Feq+. Так, в слу-
чае распада одиночной вакансии Fe1s−1 средний за-
ряд образующихся ионов равен 4.79, а некоторые
из возможных путей распада содержат до 7 безра-
диационных переходов. В связи с этим при моде-
лировании каскадного распада необходимо рассчи-
тывать парциальные ширины радиационных и без-
радиационных переходов для большого числа раз-

нообразных многодырочных электронных конфигу-
раций, которые могут возникнуть в ходе распада.
Строгий расчет парциальных ширин для конфигу-
раций с несколькими незаполненными подоболоч-
ками представляет собой достаточно трудоемкую
вычислительную задачу [28, 29], которая при моде-
лировании каскадных распадов вакансий методом
Монте-Карло дополнительно осложняется необхо-
димостью ее многократного повторения.

Для расчета парциальных ширин радиационных
и безрадиационных переходов в данной работе ис-
пользуется приближение, предложенное в работах
[12, 13], которое позволяет достаточно просто и с
приемлемой точностью рассчитывать парциальные
ширины переходов в произвольных многодырочных
электронных конфигурациях. В рамках этого при-
ближения парциальные ширины радиационных пе-
реходов из произвольной ионной конфигурации C

рассчитываются в дипольном приближении по фор-
муле

Γi−j(C) = Nvac
i Njγij , (2)

где индексы «i» и «j» обозначают соответственно
подоболочки с начальной и конечной вакансиями пе-
рехода, Nvac

i и Nj — число вакансий в подоболочке
i и число электронов в подоболочке j в конфигура-
ции C (до перехода), а

γij =
4

3

(
Eij

c

)3 max(li, lj)

2(2li + 1)(2lj + 1)
R2

ij (3)

представляет собой парциальную ширину радиаци-
онного i−j-перехода в расчете на одну nili-вакансию
и один njlj-электрон. В (3) Eij — энергия испус-
каемого фотона, c — скорость света в вакууме,
Rij =

〈
nili|r|nj lj

〉
— радиальная часть оператора

дипольного перехода в форме длины (все величины
в атомной системе единиц). Для учета эффекта ре-
лаксации атомные орбитали nili и njlj , входящие в
Rij , оптимизируются в соответствующих конфигу-
рациях nj l

−1
j и nil

−1
i .

Парциальные ширины безрадиационных перехо-
дов рассчитываются по формуле

Γi−jk(C) = Nvac
i Njkγijk, (4)

в которой нижние индексы обозначают подоболоч-
ки с начальной i- и конечными j- и k-вакансиями
перехода, Nvac

i — число вакансий в подоболочке i,
Njk — число пар электронов в подоболочках j и k в
конфигурации C:

Njk =

{
NjNk, j 6= k,

Nj(Nj − 1)/2, j = k.
(5)
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В (4) γijk представляет собой парциальную ширину
безрадиационного i–jk-перехода в расчете на одну
начальную вакансию и одну пару электронов:

γijk =
Γ0
i−jk

Nmax
jk

. (6)

Парциальные ширины Γ0
i−jk в (6) рассчитываются

для конфигурации с одной вакансией в подоболоч-
ке i и полностью заполненными подоболочками j

и k и выражаются через слэтеровские интегралы
Rq(nili, εl;njlj, nklk). Атомные орбитали подоболо-
чек nili, nj lj и nklk оптимизируются в конфигура-
ции nil

−1
i , а волновая функция электрона непрерыв-

ного спектра εl оптимизируется в потенциале кон-
фигурации nj l

−1
j nkl

−1
k , построенном на орбиталях

конфигурации nil
−1
i . Величина Nmax

jk в (6) есть чис-
ло пар электронов, рассчитанное по формуле (5) для
полностью заполненных подоболочек j и k.

В [30] было показано, что величины Rij и γijk
слабо и практически линейно зависят от числа до-
полнительных вакансий, а вклады в изменения этих
величин от дополнительных вакансий в различных
подоболочках практически аддитивны. В данной ра-
боте используется линейная аппроксимация зависи-
мостей величин Rij и γijk от числа вакансий, что
позволяет с приемлемой точностью рассчитывать их
для произвольных ионных конфигураций, возника-
ющих в ходе каскадного распада вакансий.

Рассчитанные с помощью описанного выше
приближения парциальные ширины радиационных
Γi−j(nil

−1
i ) и безрадиационных Γi−jk(nil

−1
i ) перехо-

дов для конфигураций иона Fe+ с одной вакансией
в nili-подоболочке приведены в работе [19].

Радиальные части атомных орбиталей и энергии
разнообразных многодырочных конфигураций, воз-
никающих в ходе каскадных распадов вакансий, бы-
ли вычислены в квазирелятивистском приближении
Паули–Фока [31]. Всего для моделирования каскад-
ных распадов внутренних вакансий в ионе Fe+ по-
требовалось оптимизировать 1647 различных элек-
тронных конфигураций.

Энергии радиационных и безрадиационных пере-
ходов, анализируемых при моделировании каскад-
ных распадов вакансий, рассчитываются как раз-
ности средних паули-фоковских энергий начальной
и конечной конфигураций перехода. Мультиплетная
структура ионных конфигураций учитывается при-
ближенно с помощью метода глобальных характе-
ристик атомных спектров [32,33]. В случае безради-
ационных переходов между частично перекрываю-
щимися мультиплетами парциальные ширины (4) и

энергии переходов корректируются с помощью фор-
мул, приведенных в [3, 34].

После завершения моделирования каскадного
распада внутренней вакансии в ионе Fe+, находяще-
гося в центре заполненной водой сферической зоны
взаимодействия, начинается моделирование распро-
странения фотонов и электронов, испущенных ато-
мом железа в ходе каскадного распада вакансии.

Взаимодействие фотонов и электронов с атома-
ми кислорода и водорода рассматривается в рам-
ках приближения парных столкновений как сово-
купность элементарных актов взаимодействия от-
дельных фотонов и электронов с отдельными ато-
мами [35]. Между двумя последовательными актами
взаимодействия (излучения, поглощения или рассе-
яния) рассматриваемая частица (фотон или элек-
трон) движется прямолинейно. Длина свободного
пробега между двумя последовательными актами
взаимодействия определяется с помощью генерато-
ра псевдослучайных числе по формуле

s = −λ ln ξ, (7)

где ξ — значение случайной величины с равномер-
ным законом распределением на интервале (0; 1], а
λ — средняя длина свободного пробега, рассчитан-
ная на основе сечений взаимодействия σa рассмат-
риваемой частицы с атомами среды и атомных кон-
центраций na:

λ =
1∑

a=O,H

naσa
. (8)

2.2. Моделирование распространения

фотонов

Среди возможных процессов взаимодействия
фотонов с атомами в данной работе учитывает-
ся только фотоионизация атомов, являющаяся
наиболее вероятным типом взаимодействия в рас-
сматриваемой области энергии. В соответствии с
этим, испущенный в ходе распада вакансии фотон
либо поглощается в зоне взаимодействия одним
из атомов O или H, либо покидает зону. Если вы-
бранная длина свободного пробега (7) такова, что
фотон поглощается внутри зоны, то на основе сече-
ний фотоионизации атомов кислорода и водорода
проводится случайный выбор атома, поглотившего
фотон, и ионизированной подоболочки. Выбитый в
результате фотоионизации фотоэлектрон добавля-
ется в список вторичных частиц для дальнейшего
моделирования его распространения внутри зоны,
и если созданная в ионизированном атоме вакансия
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Рис. 1. (В цвете онлайн) Сечения фотоионизации атомов
водорода и кислорода: сплошные линии — результаты рас-
чета данной работы; кружки — расчет Скофилда в реляти-
вистском приближении Хартри –Слэтера [36]; треугольни-
ки — расчет Тржасковской и Яржемского в приближении
Дирака – Фока [37]; квадраты — расчет Йе и Линдау в при-

ближении Хартри –Фока –Слэтера [38]

является внутренней и подвержена распаду (т. е. в
случае фотоионизации 1s- или 2s-подоболочки кис-
лорода), то проводится моделирование ее распада
методом, описанным в разд. 2.1.

Парциальные сечения фотоионизации nl-
подоболочек атомов кислорода и водорода рассчи-
таны в дипольном приближении по формуле

σnl(hν) =
Nnl

2(2l+ 1)

∑

l
′
=l±1

σnl→εl
′ (hν), (9)

где Nnl — число электронов в nl-подоболочке, а

σnl→εl
′ (hν) =

8

3
π2αa20 max(l, l′)hν

〈
nl |r| εl′

〉2
. (10)

Здесь α — постоянная тонкой структуры, a0 — бо-
ровский радиус, hν — энергия фотона (все величины
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Рис. 2. Средняя длина свободного пробега фотона в во-
де в зависимости от энергии фотона. Сплошная линия —
расчет данной работы на основе сечений фотоионизации
атомов водорода и кислорода, кружки — данные базы
NIST SRD 8 [39]. Вертикальными штриховыми линиями

показано положение порогов ионизации атомов H и O

в атомной системе единиц), а

〈
nl |r| εl′

〉
=

∞∫

0

P
[0]
nl r P

[nl
−1

]

εl
′ dr (11)

есть радиальная часть матричного элемента ди-
польного перехода между атомной орбиталью nl-
электрона, оптимизированной в конфигурации ос-
новного состояния, и орбиталью εl′-фотоэлектрона
с энергией ε = hν − Inl, рассчитанной в потенциале
конфигурации nl−1εl′, Inl — потенциал ионизации
nl-подоболочки.

Рассчитанные парциальные сечения фотоиони-
зации атомов кислорода и водорода представлены
на рис. 1 и находятся в отличном согласии с резуль-
татами расчетов других авторов: Скофилда в реля-
тивистском приближении Хартри – Слэтера [36]; Тр-
жасковской и Яржемского в приближении Дирака–
Фока [37]; Йе и Линдау в приближении Хартри – Фо-
ка – Слэтера [38]. На рис. 2 представлена рассчитан-
ная на основе полных сечений фотоионизации ато-
мов кислорода и водорода зависимость средней дли-
ны свободного пробега фотонов в воде от их энергии
в сравнении с данными из базы NIST SRD 8 [39].

2.3. Моделирование распространения

электронов

При моделировании распространения электро-
нов в данной работе учитываются два типа процес-
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сов: упругое рассеяние электрона атомом и иониза-
ция атома электронным ударом.

Полное сечение взаимодействия электрона с ато-
мом складывается из сечения упругого рассеяния
σelast и сечения ударной ионизации σioniz . Полные
и дифференциальные сечения упругого рассеяния
электрона на атомах водорода и кислорода при энер-
гии электрона менее 50 эВ были рассчитаны в при-
ближении парциальных волн [40]. При энергии элек-
трона более 50 эВ были использованы сечения из
базы NIST SRD 64 [41].

Сечения прямой ионизации атомов кислорода и
водорода рассчитаны в данной работе в полуэм-
пирическом приближении бинарных столкновений
Бете (binary-encounter Bethe, BEB), предложенном
Кимом и Раддом в [42]. Пусть T — кинетическая
энергия налетающего на атом электрона, а Inl — по-
тенциал ионизации nl-подоболочки атома. В резуль-
тате ионизации nl-подоболочки в конечном состоя-
нии образуются два электрона, которые делят меж-
ду собой энергию T − Inl. Будем условно называть
выбитым электроном тот из них, энергия которого
W меньше. Тогда рассеянный электрон имеет энер-
гию T ′ = T − Inl −W > W . Дифференциальное по
энергии выбитого электрона W сечение ионизации
электронным ударом nl-подоболочки атома в BEB-
приближении определяется формулой

dσnl(w, t)

dw
=

Snl

t+ unl + 1
×

×
{
Qnl − 2

t+ 1

[
1

w + 1
+

1

t− w

]
+

+(2−Qnl)

[
1

(w + 1)2
+

1

(t− w)2

]
+

+Qnl ln(t)

[
1

(w + 1)3
+

1

(t− w)3

]}
,

(12)

где

t = T/Inl, w =W/Inl, Snl = 4πa20Nnl(R/Inl)
2,

R≈13.6 эВ — ридберговская энергия, unl = Unl/Inl,
Unl — средняя кинетическая энергия электрона nl-
подоболочки:

Unl =

〈
nl

∣∣∣∣∣
p̂2

2m

∣∣∣∣∣nl
〉
. (13)

Величина Qnl в (12) называется дипольной постоян-
ной и определяется формулой

Qnl =
2

Nnl

∞∫

0

1

w + 1

dfnl(w)

dw
dw, (14)
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Рис. 3. (В цвете онлайн) Сечения ионизации электронным
ударом атома H (верхняя панель), атома O (средняя па-

нель) и молекулы воды (нижняя панель)

где dfnl/dw — плотность обобщенных сил осцилля-
тора.

Парциальное сечение ионизации nl-подоболочки
электронным ударом в BEB-приближении получа-
ется интегрированием (12) и равно

σnl(t) =

(t−1)/2∫

0

dσnl(w, t)

dw
dw =

=
Snl

t+ unl + 1

{
Qnl

2

(
1− 1

t2

)
ln t+

+(2−Qnl)

[
1− 1

t
− ln t

t+ 1

]}
.

(15)

Рассчитанные в данной работе парциальные и
полные сечения прямой ионизации атомов водоро-
да и кислорода электронным ударом представлены
на рис. 3 в сравнении с другими теоретическими
и экспериментальными данными [42–46]. Для ил-
люстрации возможности применимости приближе-
ния невзаимодействующих атомов при моделирова-
нии ионизации воды электронным ударом на ниж-
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Рис. 4. (В цвете онлайн) Средняя неупругая длина свобод-
ного пробега электрона в жидкой воде. Сплошная линия —
расчет данной работы; расчеты других авторов: треуголь-
ники — [49], штриховая линия — [50], ромбы — [51], круж-

ки — [52]

ней панели рис. 3 показано сечение ионизации моле-
кулы воды, рассчитанное как сумма сечений иони-
зации электронным ударом отдельных атомов водо-
рода и кислорода, σH2O

= 2σH + σO. Рассчитанное
таким образом сечение ионизации молекулы воды
находится в неплохом согласии с результатами ра-
боты Хвана и др. [47], в которой авторы примени-
ли BEB-приближение для расчета парциальных се-
чений ионизации электронным ударом молекуляр-
ных орбиталей молекулы H2O. Оно находится также
в хорошем соответствии с результатами измерений
Болоризаде и Радда [48].

На рис. 4 представлена зависимость от энер-
гии электрона его средней неупругой (обусловлен-
ной процессами ударной ионизации) длины свобод-
ного пробега в воде, рассчитанной на основе сече-
ний ионизации электронным ударом атомов O и H
в BEB-приближении:

λinelastel =
1

∑
a=O,H

naσ
ioniz
a

. (16)

Как видно на рис. 4, она достаточно хорошо согласу-
ется с результатами расчета других авторов [49–52].

Наряду со средней неупругой длиной свобод-
ного пробега еще одной важной характеристикой
является величина эффективного торможения, на-
зываемая также линейной тормозной способностью
(stopping power), равная средней энергии, теряемой
электроном на единице его пути в веществе [53].
В приближении парных столкновений и невзаимо-

действующих атомов линейная тормозная способ-
ность электронов, обусловленная процессами удар-
ной ионизации, определяется формулой

−dT
dx

=
∑

a,nl

naIa,nl

(t−1)/2∫

0

(w + 1)
dσa,nl
dw

dw, (17)

где суммирование проводится по типам атомов a,
входящих в состав вещества, и их подоболочкам nl.
Величина w + 1 = t − t′ в интеграле представляет
собой потерянную рассеянным электроном энергию
в результате ионизации nl-подоболочки атома a, от-
несенную к ее потенциалу ионизации Ia,nl. Исполь-
звание BEB-приближения для дифференциального
сечения ионизации атома электронным ударом (12)
позволяет получить аналитическое выражения для
интеграла в (17) (индекс a для краткости опущен)

(t−1)/2∫

0

(w + 1)
dσnl
dw

dw =

=
Snl

t+ unl + 1

{
(Qnl − 2) ln

2t

t+ 1
+

+(2−Qnl)

(
ln

(t+ 1)2

4t
+ 1− 1

t

)
+

+Qnl ln(t)
2t3 − t2 − 1

2t2(t+ 1)

}
. (18)

Рассчитанная с помощью (17), (18) зависимость
линейной тормозной способности электрона в жид-
кой воде от его энергии представлена на рис. 5
в сравнении с результатами моделирования ме-
тодом Монте-Карло с помощью Geant4-DNA [54]
и с данными базы NIST SRD 124 [55]. Тормоз-
ная способность достигает максимального значения
219 Мэв/см при энергии 125 эВ. При этом в каче-
стве диапазона энергии распространяющегося в во-
де электрона, в котором он наиболее эффективно пе-
редает свою энергию воде, можно указать интервал
от 30 до 860 эВ, в котором тормозная способность
превышает половину своего максимального значе-
ния. На рис. 5 представлена также тормозная спо-
собность электрона в воде, обусловленная тормоз-
ным излучением [55]. В диапазоне от 1 до 10 кэВ
она в среднем на 4 порядка меньше, чем тормоз-
ная способность за счет процессов ударной иониза-
ции. Поскольку рассматриваемые в данной работе
оже-электроны, испускаемые в результате каскадно-
го распада вакансий, и фотоэлектроны имеют энер-
гию, не превышающую 10 кэВ, основным источни-
ком потерь энергии электронами является ударная
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Рис. 5. (В цвете онлайн) Линейная тормозная способ-
ность электрона в жидкой воде. За счет процессов удар-
ной ионизации: сплошная линия — аналитический расчет
данной работы в BEB-приближении [42]; штриховая ли-
ния — результаты моделирования методом Монте-Карло
с помощью Geant4-DNA [54]; кружки — данные базы
NIST SRD 124 [55]. За счет тормозного излучения: тре-

угольники — данные [55], умноженные на 10
3

ионизация. В связи с этим при проведении модели-
рования методом Монте-Карло тормозное излуче-
ние электронов нами не учитывалось. Однако оно
будет играть заметную роль при энергиях электро-
на более 10 МэВ.

Если в результате моделирования электрон, со-
вершая свободный пробег случайной длины (7), рас-
считанной на основе полных σtot

a = σelast
a +σioniz

a се-
чений взаимодействия электрона с атомами H и O,
остается внутри зоны взаимодействия, то проводит-
ся выбор случившегося события — с каким атомом
произошло столкновение электрона, и какой именно
произошел процесс (упругое рассеяние или иониза-
ция какой-либо электронной подоболочки). В слу-
чае упругого взаимодействия изменяется направле-
ние движения электрона на основе дифференциаль-
ных сечений упругого рассеяния. Если же произо-
шла ударная ионизация, то на основе дифференци-
альных по энергии выбитого электрона сечений (12)
проводится деление энергии между рассеянным и
выбитым электронами (выбитый электрон при этом
пополняет список вторичных частиц внутри зоны), а
затем моделирование углового распределения элек-
тронов. Возникшая в результате ионизации вакан-
сия анализируется на возможность ее распада, и,
если распад возможен, запускается процедура мо-
делирования каскадного распада, описанная выше.

Моделирование распространения вторичных
электронов внутри зоны взаимодействия продол-
жается до тех пока, пока каждый электрон не
покинет зону или его энергия станет недостаточной
для ионизации атомов H и O (минимальный порог
IH1s = 13.6 эВ).

3. РЕЗУЛЬТАТЫ И ОБСУЖДЕНИЕ

С помощью описанного в разд. 2 метода Монте-
Карло было проведено моделирование каскадно-
го распада вакансий в 1s-, 2s-, 2p1/2- и 2p3/2-
подоболочках атома железа и последующих вторич-
ных процессов ионизации атомов окружающих ион
железа воды, вызванных фотонами и электронами,
испущенными в ходе каскадного распада. Каждое
моделирование методом Монте-Карло состояло из
106 испытаний.

На рис. 6 представлены рассчитанные спектры
электронов, испускаемых в ходе каскадного распа-
да вакансий в 1s-, 2s-, 2p1/2- и 2p3/2-подоболочках
Fe+. Спектры электронов имеют сложную много-
компонентную структуру, обусловленную тем, что
при распаде внутренней вакансии безрадиационные
переходы n1l1–n2l2n3l3 могут происходить в различ-
ных многодырочных электронных конфигурациях,
возникающих в ходе развития каскада.

Рассмотрим подробнее спектр электронов, испус-
каемых при распаде Fe1s-вакансии (верхняя панель
рис. 6). В низкоэнергетической области спектра от 0
до 120 эВ в среднем на один распад Fe1s−1 в ре-
зультате костер-крониговских LLM, LLN, MMN и
супер-костер-крониговских MMM переходов испус-
кается 1.85 электронов, общая энергия которых со-
ставляет примерно 32 эВ (среди этих электронов
энергией, достаточной для ионизации атомов H и O,
обладают 0.76 электронов с общей энергией 26 эВ).
В диапазоне от 355 до 830 эВ испускается в сред-
нем 1.46 LMM и LMN оже-электронов с суммарной
энергией 866 эВ. В диапазоне 5355–5630 эВ в резуль-
тате KLL оже-эмиссии испускается 0.51 электронов
с суммарной энергией 2835 эВ. Наконец, в высоко-
энергетической области спектра, от 6140 до 6980 эВ,
на один распад 1s-вакансии приходится пример-
но 0.13 KL{M,N} и KM{M,N} оже-электронов c
суммарной энергией 806 эВ. Таким образом, за один
распад Fe1s-вакансии во всем диапазоне энергий
в среднем испускается 2.86 электронов, способных
ионизировать окружающие атомы водорода и кис-
лорода. Их суммарная энергия составляет 4533 эВ.
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Рис. 6. Спектры электронов, испускаемых в результате
каскадного распада вакансии в 1s-, 2s-, 2p1/2- и 2p3/2-

подоболочках атома железа

Спектры фотонов, испускаемых ионом Fe+

при распаде вакансий в 1s-, 2s-, 2p1/2- и 2p3/2-
подоболочках, представлены на рис. 7. При распаде
Fe1s−1 (верхняя панель рис. 7) в среднем испус-
кается 0.326 1s–2p-фотонов с суммарной энергией
2087 эВ, 0.037 1s–3p-фотонов с общей энергией
264 эВ, 0.009 фотонов в результате L-эмиссии
с суммарной энергией 6.3 эВ и примерно 0.536
фотонов, уносящих энергию 33 эВ в результате низ-
коэнергетических 3p–4s-, 3p–3d- и 3s–3p-переходов.
Отметим, что все фотоны, которые испускаются
в результате распадов вакансий в 1s-, 2s-, 2p1/2-
и 2p3/2-подоболочках атома железа, обладают
энергией, достаточной для ионизации атомов H и O
молекул воды.

При создании начальной nlj-вакансии атом же-
леза получает от ионизирующего его объекта (фото-
на или заряженной частицы) энергию, равную энер-
гии ионизации nlj-подоболочки, Inlj . В результате
каскадного распада образовавшейся вакансии часть
этой энергии переизлучается вместе с электрона-
ми и фотонами. В табл. 1 приведены рассчитан-
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Рис. 7. Спектры фотонов, испускаемых в результате кас-
кадного распада вакансии в 1s-, 2s-, 2p1/2- и 2p3/2-

подоболочках атома железа

ные средние числа электронов Nel
out(nlj) и фотонов

Nphot
out (nlj), испускаемых при каскадном распаде ва-

кансий в 1s-, 2s-, 2p1/2- и 2p3/2-подоболочках атома
Fe и средние суммарные энергии, уносимые этими
электронами Eel

out(nlj) и фотонами Ephot
out (nlj). Раз-

ность

Eabs(nlj) = Inlj − Eel
out(nlj)− Ephot

out (nlj) (19)

представляет собой энергию, которая остается за-
пасенной в атоме после полного завершения каскад-
ной релаксации исходной nlj-вакансии, т. е. энергию,
поглощенную самим атомом. Из табл. 1 можно ви-
деть, что большая часть энергии Inlj , затраченной
на создание начальной внутренней вакансии в ато-
ме железа (например, в результате фотоионизации),
в ходе каскадной релаксации вакансии переизлуча-
ется вместе с каскадными электронами и фотона-
ми. Так, в случае распада Fe1s−1, средняя суммар-

5 ЖЭТФ, вып. 6 (12)
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Таблица 1. Средние числа электронов N
el
out(nlj) и фотонов N

phot
out (nlj), испускаемых ионом железа в результате каскад-

ного распада одиночных вакансий в атоме Fe, средние энергии, уносимые каскадными электронами E
el
out(nlj) и фотонами

E
phot
out (nlj), и энергия, поглощенная атомом Eabs(nlj) (в скобках указаны доли от энергии, полученной атомом Fe при
ионизации, звездочкой отмечены величины для электронов, способных ионизировать атомы H и O молекул воды)

Начальная

вакансия
Nel

out Nphot
out Inlj , эВ Eel

out, эВ Ephot
out , эВ Eabs, эВ

1s
3.949

0.908 7134
4539 (63.6%)

2390 (33.5%) 205 (2.9%)
2.856∗ 4533∗ (63.5%)

2s
3.713

0.156 862
678 (78.7%)

12.7 (1.5%) 171 (19.8%)
2.366∗ 670∗ (77.7%)

2p1/2
2.310

0.008 736
637 (86.5%)

4.1 (0.6%) 95 (12.9%)
1.744∗ 634∗ (86.1%)

2p3/2
2.305

0.007 723
625 (86.5%)

3.8 (0.5%) 94 (13.0%)
1.747∗ 621∗ (85.9%)

Таблица 2. Радиусы сферических объемов R
el
sat и R

phot
sat вокруг атома железа, внутри которых количество актов вторичной

ионизации электронным ударом N
el
ioniz и количество актов фотоионизации N

phot
ioniz атомов H и O достигает насыщения,

числа актов ионизации N
el
ioniz(R

el
sat) и N

phot
ioniz(R

phot
sat ), порожденных каскадными электронами и фотонами, испущенны-

ми при распаде вакансий в подоболочках атома Fe, и средние энергии E
el
abs(R

el
sat) и E

phot
abs (R

phot
sat ), поглощенные в актах

вторичной ионизации

nlj Rel
sat, нм Nel

ioniz(R
el
sat) Eel

abs(R
el
sat), эВ Rphot

sat , нм Nphot
ioniz(R

phot
sat ) Ephot

abs (Rphot
sat ), эВ

1s 1405 231.5 3274 1435 18.0 256

2s 105 34.4 484 205 2.2 31

2p1/2 95 32.3 456 125 2.0 29

2p3/2 95 31.7 447 115 2.0 28

ная энергия всех испущенных электронов составля-
ет Eel

out(1s) = 0.64I1s, а энергия испущенных фото-
нов Ephot

out (1s) = 0.33I1s, и только 3% энергии, полу-
ченной атомом при создании 1s-вакансии, остается
запасенной в атоме. В случае же распада вакансий в
2s-, 2p1/2- и 2p3/2-подоболочках энергия, поглощен-
ная атомом железа, составляет 13–20% от потенци-
ала ионизации, суммарная энергия испущенных в
ходе распада фотонов мала (0.5–1.5%), и большую
часть энергии (79–87%) уносят с собой каскадные
электроны.

Для исследования пространственного распреде-
ления актов вторичной ионизации атомов H и O,
производимых испущенными в результате каскадно-
го распада вакансий ионов Fe+(nl−1

j ) электронами и
фотонами, сферическая зона взаимодействия радиу-
са Rzone = 104 нм была разбита на концентрические
шаровые слои одинаковой толщины ∆r = 10 нм с

центром, совпадающим с центром зоны взаимодей-
ствия, в котором находится ион Fe+ c заданной на-
чальной вакансией в определенной nlj-подоболочке.
В результате моделирования методом Монте-Карло
определялись среднее (приходящееся на один nl−1

j

каскадный распад) число актов вторичной иониза-
ции атомов H и O электронным ударом, ∆Nel

ioniz(ri),
и среднее число актов вторичной фотоионизации,
∆Nphot

ioniz(ri), происходящих внутри каждого i-го ша-
рового слоя (между сферами радиусов ri − ∆r/2 и
ri +∆r/2).

Также в результате моделирования определя-
лись средние энергии, поглощенные внутри каждого
шарового слоя в результате актов ионизации атомов
H и O электронным ударом, ∆Eel

abs(ri) и актов фото-
ионизации, ∆Ephot

abs (ri). Энергия, поглощенная внут-
ри слоя, рассчитывалась как сумма энергий, погло-
щенных во всех актах вторичной ионизации, произо-
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Рис. 8. Числа актов вторичной ионизации электронным
ударом атомов H и O, происходящих внутри сферического
объема вокруг атома Fe в результате каскадного распада
вакансий в его 1s-, 2s-, 2p1/2- и 2p3/2-подоболочках. Верти-
кальными штриховыми линиями отмечены радиусы сфер

Rsat, при которых достигается насыщение

шедших внутри слоя. При этом энергия, поглощен-
ная в отдельно взятом акте ионизации, рассчитыва-
лась как разность полной энергии иона, образовав-
шегося в результате каскадной релаксации (т. е. по-
сле распада образовавшейся в результате ионизации
вакансии) и полной энергии атома в основном состо-
янии до ионизации. Полные энергии атомов и ионов
в различных электронных конфигурациях рассчи-
таны в приближении Паули – Фока [31].

Для иллюстрации того, сколько актов вторич-
ной ионизации происходит в воде за счет электро-
нов и фотонов, испускаемых в результате распа-
да внутренней nlj-вакансии в ионе железа, и ка-
кая при этом поглощается энергия, просуммируем
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Рис. 9. Числа актов вторичной фотоионизации атомов
H и O, происходящих внутри сферического объема во-
круг атома Fe в результате каскадного распада вакансий
в его 1s-, 2s-, 2p1/2- и 2p3/2-подоболочках. Вертикальны-
ми штриховыми линиями отмечены радиусы сфер Rsat,

при которых достигается насыщение

∆Nel
ioniz(ri),∆E

el
abs(ri) и ∆Nphot

ioniz(ri),∆E
phot
abs (ri) по

шаровым слоям:

Nel
ioniz(r) =

∑

ri≤r

∆Nel
ioniz(ri),

Eel
abs(r) =

∑

ri≤r

∆Eel
abs(ri),

Nphot
ioniz(r) =

∑

ri≤r

∆Nphot
ioniz(ri),

Ephot
abs (r) =

∑

ri≤r

∆Ephot
abs (ri).

(20)

В результате получим количества актов вторичной
ионизации электронным ударом Nel

ioniz(r) и актов

937
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Рис. 10. Энергия, поглощенная в актах ионизации элек-
тронным ударом и фотоионизации атомами H и O, нахо-
дящимися внутри сферического объема вокруг атома Fe,
в результате каскадного распада вакансий в его 1s-, 2s-,

2p1/2- и 2p3/2-подоболочках

фотоионизации Nphot
ioniz , происходящих внутри сферы

радиуса r, а также поглощенные в результате этих
процессов энергии Eel

abs(r) и Ephot
abs (r).

На рис. 8 представлены зависимости Nel
ioniz(r)

при распаде вакансии в 1s-, 2s-, 2p1/2- и 2p3/2-
подоболочках атома железа. В задачах оже-терапии
представляет особый интерес знание радиуса сферы
Rel

sat вокруг атома-источника оже-электронов, внут-
ри которой количество актов вторичной ионизации
электронным ударом достигает насыщения. Очевид-
но, Rel

sat задает границу области вокруг атома желе-
за, в которой возможны процессы передачи энергии
атомам окружения каскадными электронами, испу-
щенными ионизированным атомом железа при кас-
кадном распаде вакансий. Радиусы Rel

sat отмечены
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 Fe2s-1
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1/2

 Fe2p-1
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Рис. 11. (В цвете онлайн) Зависимости поглощенной до-
зы в воде за счет вторичных процессов ионизации элек-
тронным ударом и фотоионизации, инициированных кас-
кадным распадом вакансий в 1s-, 2s-, 2p1/2- и 2p3/2-
подоболочках атома железа, от расстояния от атома Fe.
Кружки — поглощенная доза в зависимости от расстоя-
ния от центра наночастицы золота диаметром 20 нм при
фотонном облучении (результат моделирования методом

Монте-Карло [56])

на рис. 8 вертикальными штриховыми линиями, а
их числовые значения вместе с максимальным коли-
чеством актов ударной ионизации Nel

ioniz(R
el
sat) при-

ведены в табл. 2. Как видно из рис. 8 и табл. 2,
в случае Fe1s−1-распада Rel

sat = 1405 нм, а макси-
мальное число актов вторичной ионизации атомов
O и H равно Nel

ioniz(R
el
sat) = 231.5. Из них число ак-

тов O2p-ионизации — 106.5, O2s-ионизации — 17.2,
O1s-ионизации — 0.16 (не показаны на рис. 8) и H1s-
ионизации — 107.6.

На рис. 9 представлены зависимости числа актов
вторичной фотоионизации Nphot

ioniz(r). Обратим вни-
мание, что числа актов вторичной фотоионизации
внутри сфер большого радиуса превосходят число
фотонов, испущенных ионом железа (см. табл. 2).
Основным источником актов вторичной фотоиони-
зации являются фотоны жесткого ультрафиолето-
вого диапазона, испускаемые атомами кислорода,
которые были ионизированы электронным ударом.
Фотон, испускаемый в результате O2s−2p-перехода,
имеет энергию 17.2 эВ, что достаточно для фото-
ионизации атома водорода и 2p-подоболочки атома
кислорода. Средняя длина свободного пробега фото-
на такой энергии в воде равна 16.6 нм (см. рис. 2).
В связи с этим такие фотоны с большой вероят-
ностью будут поглощены недалеко от испускающих
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их атомов кислорода, а вызванное ими число актов
вторичной фотоионизации будет равно числу актов
O2s-ионизации электронным ударом.

Радиусы насыщения Rphot
sat и числа актов фотоио-

низации Nphot
ioniz(R

phot
sat ) приведены в табл. 2. В случае

распадов вакансий в 2s-, 2p1/2- и 2p3/2-подоболочках
атома Fe число актов вторичной фотоионизации до-
стигает полного насыщения внутри зоны взаимодей-
ствия. В случае распада 1s-вакансии на первом шаге
каскада ион железа с большой вероятность излуча-
ет 1s–2p1/2- или 1s–2p3/2-фотон с энергией 6399 или
6411 эВ соответственно. Средняя длина свободного
пробега таких фотонов в воде составляет примерно
530 мкм (рис. 2), что в 53 раза больше радиуса зоны
взаимодействия. Поэтому такие фотоны с наиболь-
шей вероятностью будут поглощены за пределами
рассматриваемой нами зоны. В связи с этим отме-
тим, что насыщение числа актов вторичной фотоио-
низации Nphot

ioniz , наблюдаемое на рис. 9 для случая
Fe1s−1-распада, носит лишь локальный характер.

На рис. 10 представлены энергии Eel
abs(r) и

Ephot
abs (r), поглощенные атомами кислорода и водо-

рода внутри сферического объема радиуса r в ре-
зультате процессов ионизации электронным ударом
и фотоионизации. Определенные из этих зависимо-
стей значения энергий Eel

abs(R
el
sat) и Ephot

abs (Rphot
sat ), по-

глощенных внутри сфер, в которых достигают насы-
щения числа актов ионизации электронным ударом
Nel

ioniz и фотоионизации Nphot
ioniz, приведены в табл. 2.

Во многих случаях представляет интерес про-
странственное распределение поглощенной дозы
вблизи радиосенсибилизирующего агента на нано-
метровом масштабе. Определим локальную погло-
щенную дозу следующим образом:

D(ri) =
∆Eel+phot

abs (ri)

ρ∆V (ri)
, (21)

где Eel+phot
abs (ri) = Eel

abs(ri)+Ephot
abs (ri) — энергия, по-

глощенная внутри i-го шарового слоя за счет вто-
ричных процессов ионизации электронным ударом
и фотоионизации, ρ∆V (ri) — масса i-го шарового
слоя, заполненного водой. Отметим, что для расче-
та поглощенной дозы (21) зона взаимодействия была
разбита на слои толщиной ∆r = 1 нм.

Рассчитанные зависимости поглощенной дозы
D(r) при распадах вакансий в 1s-, 2s-, 2p1/2- и
2p3/2-подоболочках атома железа представлены на
рис. 11. В случае распада Fe1s-вакансии поглощен-
ная доза (21) убывает от 2.1 · 105 Гр при r = 1 нм до
2.4 Гр при r = 100 нм. Также на рис. 11 для срав-
нения представлена зависимость поглощенной дозы

от расстояния от центра наночастицы золота диа-
метром 20 нм (кружки), облучаемой рентгеновски-
ми фотонами, полученная в результате моделирова-
ния методом Монте-Карло [56]. Как можно видеть,
при r от 10 до 24 нм поглощенная доза в случае
распада Fe1s-вакансии даже несколько превышает
поглощенную дозу в случае облучения золотой на-
ночастицы.

4. ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Методом Монте-Карло проведено моделирова-
ние процессов вторичной ионизации воды, порож-
денных каскадными распадами внутренних вакан-
сий в атоме железа, помещенном в воду. Рассчи-
таны спектры электронов и фотонов, испускаемых
в ходе распада вакансий в 1s-, 2s-, 2p1/2- и 2p3/2-
подоболочках атома железа. Рассчитаны зависимо-
сти числа актов вторичной ионизации электронным
ударом и числа актов вторичной фотоионизации
от радиуса сферы, внутри которой они происходят.
Определены зависимости поглощенной дозы в воде
от расстояния от атома железа. Результаты, полу-
ченные в работе, могут быть использованы в за-
дачах оже-терапии при использовании в качестве
источника оже-электронов соединений или наноча-
стиц на основе железа.

Финансирование. Исследование выполнено за
счет гранта Российского научного фонда N 23-22-
00222, https://rscf.ru/project/23-22-00222/.
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