Глава 3

Аннигиляция позитронов 
в бездефектных кристаллах

Кратко изложим сущность проблемы аннигиляции в кристаллах. Проблема аннигиляции позитронов тесно связана с проблемой электронных состояний и процессов переноса в полупроводниках и ионных кристаллах. Одним из наиболее эффективных методов, применяемых для расчета аннигиляции, является метод Хартри - Фока [183, 190], так как различные процессы взаимодействия электрон-позитронного поля с полем излучения обычно рассматриваются в одноэлектронном приближении.

3.1. Общая проблема аннигиляции 
в многоэлектронных системах

Задача расчета стационарных состояний и аннигиляционных переходов системы позитрон - кристалл, состоящей из n электронов, N ядер и одного позитрона, решалась по методу Чжан Ли [190]. В адиабатичеcком приближении Борна - Оппенгеймера роль внешнего поля играет кулоновское поле, с которым взаимодействуют электроны и позитрон. 
В приближении Хартри - Фока конфигурационная волновая функция системы из n электронов и позитрона записывается в виде произведения одноэлектронных волновых функций 
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, удовлетворяющего условиям ортонормировки. Тогда вариационный принцип (W = 0, где W - математическое ожидание оператора Н0 + Н1 (Н0 - гамильтониан частиц во внешнем поле; 
Н1 - гамильтониан кулоновского взаимодействия частиц), в состоянии, имеющем n электронов и позитрон, при добавочных условиях ортонормировки приводит к уравнениям самосогласованного поля Хартри - Фока для системы из n электронов и одного позитрона во внешнем поле.

Найденные из уравнений Хартри - Фока одночастичные волновые функции используются для расчета в рамках квантовоэлектродинамической теории возмущений вероятности перехода в одну секунду
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где (0 и (n - векторы состояний, включающие 
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и описывающие соответственно начальное и конечное состояние; 
(n - плотность состояний. 

Для наиболее вероятного процесса второго порядка теории возмущений вероятность двухквантовой аннигиляции позитрона, просуммированная по различным состояниям электронов, усредненная по спинам начального состояния и просуммированная по поляризациям излучаемых фотонов, имеет вид
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Здесь интегрирование проводится по всему объему кристалла V; 
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 - суммарный волновой вектор аннигилирующей пары.
Исследования показывают, что в кристалле величина 
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Здесь суммирование проводится по всем 
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 состояниям первой зоны Бриллюэна; 
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Время жизни позитрона в кристалле определяется выражением


( = W–1,  
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УРАФ определяется относительной вероятностью
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В экспериментах, однако, функция 
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 не наблюдается, так как измеряется обычно относительная вероятность, зависящая от z-компоненты импульса  
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Импульсное распределение центров масс аннигилирующих электронно-позитронных пар определяется выражением
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3.2. Аннигиляция атома  Рs  в кристалле

Кратко охарактеризуем аннигиляционные характеристики атома Рs в кристалле. Этот атом является  водородоподобным атомом с приведенной массой ( = m/2. Он существует в синглетном s и триплетном t состояниях. Время жизни синглетного атома Рs относительно двухквантовой аннигиляции 
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Согласно правилам отбора по Ландау [1], двухквантовый распад триплетного атома Рs запрещен. Поэтому орто-Рs распадается трехквантовым образом. Время жизни атома Рs относительно этого распада равно 
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В общем случае вероятность аннигиляционного распада атома Рs в кристалле равна
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где v - скорость центра масс аннигилирующей пары; 
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 - поперечное сечение аннигиляции. 

Заметим, что в кристалле 
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 - электронная плотность в нуле свободного атома Рs. При этом полная вероятность аннигиляции атома Ps в кристалле определяется выражением
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где (р - скорость "pick-off" аннигиляции (т.е. аннигиляции позитрона, входящего в состав Ps при его столкновениях с электронами кристалла). 

В присутствии атома Рs в кристалле справедливо соотношение 
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 - отношение вероятностей трехквантовой аннигиляции к двухквантовой аннигиляции свободных позитронов. Наличие пара-Рs в кристалле дает узкий компонент кривых УРАФ 
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k

(

I

z

N

. Для свободного атома  Ps 
[image: image35.wmf](

)

=

2

/

1

z

k

P

ГN ( 0,5 мрад, что соответствует относительной кинетической энергии Е = 1/4 (mc2()2. 
Наличие орто-Рs в кристалле также детектируется при действии на него внешнего магнитного поля, поскольку состояние орто-Рs c  m = 0  аннигилирует двухквантовым образом, что приводит к увеличению IN(kz) и уменьшению Р3(. 

3.3. Теория позитронной аннигиляции 
в полупроводниках и ионных кристаллах

Приведем конкретные результаты расчетов [130] кривых УРАФ и времен жизни позитронов в полупроводниках и ионных кристаллах. 
В приближении метода Строуда - Эренрайха [130] вероятность аннигиляции позитрона на валентных v и электронах остовов  с  атомов полупроводников дается выражением
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и, следовательно, для кривых УРАФ
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где 

 - вектор обратной решетки; p = ((mc (m - масса электрона;
с - скорость света).

Рассмотрим асимптотический случай вида функции 
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 для кремния. Если считать, что кривая УРАФ для свободного позитрона 
определяется преимущественно вторым членом 
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, то функция УРАФ представляет собой параболу
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где 
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. Именно такой тип кривых УРАФ для поликристаллических образцов кремния, германия и арсенида галлия наблюдается в экспериментах [130].
Для ориентированных монокристаллов ситуация совсем другая: 
для описания кривых УРАФ необходимо учитывать оба члена: 
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. Удивительным оказывается факт, что в этом случае преобладающую роль играет первый член 
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в полупроводниках относительно аннигиляции тесно связана с одной из фундаментальных проблем физики твердого тела - экранированием 
точечных зарядов или заряженных легких или тяжелых частиц. Задача в общем виде заключается в определении характеристической функции Еg, которая рассчитывается либо в статическом независимом от частот приближении, либо в приближении, зависимом от длинноволновых частот.

В приближении Брандта - Райнхаймера [130] с учетом всех поляризационных эффектов вероятность аннигиляции пропорциональна электронной плотности n + (n в точке r = 0 
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где 
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Здесь (0 - скорость аннигиляции в отсутствие поляризации; n - электронная плотность. Величина 
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 представляет собой фактор увеличения скорости аннигиляции. 

Расчеты показывают, что ( зависит от rs и Eg (ширина запрещенной зоны) следующим образом:
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При этом оказывается, что фактор увеличения в приближении хаотических фаз хорошо описывается выражением
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или с учетом "umklapp"-процессов [130]
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Выражение ((rs, Eg) использовалось для расчетов ( в кремнии 
и германии с учетом данных Карботте [130] для фактора f(rs,Eg). 
Получили ((Si) = 4,08 нс–1 (((Si) = 2,451(10–10 c) и ((Gе) = 4,55 нс–1 
(((Gе) = 2,199(10–10 c), что хорошо согласуется с экспериментом.

В ионных кристаллах процесс аннигиляции рассмотрим на примере кристалла с решеткой типа NaCl, элементарная ячейка которой имеет два атома (катион и анион). Введем скорость аннигиляции в единице объема импульсного пространства
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Откуда полная вероятность аннигиляции равна
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Для случая длиннощелевой  геометрии установки функция I(pz) принимает вид



[image: image54.wmf](

)

(

)

ò

ò

p

¥

-

j

¢

¢

w

p

=

2

0

p

3

z

z

d

p

p

2

)

I(p

,
(3.21)

где 
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Нетрудно заметить, что
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Отсюда следует, что площадь компоненты кривой УРАФ, отвечающей аннигиляции из того или иного состояния, пропорциональна скорости аннигиляции из этого же состояния.

Рассмотрим наиболее часто используемый в зонной теории твердого тела случай блоховских электронных и позитронной волновых функций
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Проведя расчеты вероятности 

 по методу Брандта, Эдера и Лунквиста [130] в приближении сильной связи, можем записать для вероятности аннигиляции в ячейке кристаллической решетки выражение
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3.4. Позитронные поляроны и оптическая модель 
позитрона в ионных (полярных) кристаллах

Подробный анализ теории позитронных состояний в ионных кристаллах был дан в работах [45, 130]. Была построена теория аннигиляции позитронов из пекаровских позитронных состояний [1, 130] и связанных состояний квазиатомных систем позитрон - анион (оптическая модель позитрона [1, 130]) в приближении 
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, т.е. аннигиляцией позитрона на электронах катиона пренебрегали. Это приближение оправдывается, так как позитрон испытывает сильное кулоновское отталкивание от положительно заряженных катионов. Движение позитрона рассматривалось в возмущенном периодическом поле 
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 - дополнительное поле, обусловленное поляризационным взаимодействием. 

Решение уравнения Шредингера с этим потенциалом в приближении метода сильной связи и с использованием формализма Ванье для позитронной атомной функции 
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 позволяет записать позитронную волновую функцию в наиболее общем виде
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где 
[image: image64.wmf](
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 - огибающая волновая функция  поляронного состояния 
позитрона. 

Из структуры волновой функции (3.25) следует важность учета зонного и поляронного состояний при расчете матричных элементов аннигиляционных переходов. 

Исследования [130] ионного кристалла со структурой NaCl показали, что задача аннигиляции в первом приближении сводится к нахождению электронной и позитронной волновых функций в гранецентрированной анионной подрешетке. В этом случае функция плотности аннигилирующих пар по импульсам имеет вид
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Нетрудно видеть, что это выражение легко представить следующим образом:
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где
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Изменяя ориентацию кристалла в соответствии с этими выражениями, можно наблюдать анизотропию функции 
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Константы 
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 характеризуют вклады поляронного и зонного 
состояний позитрона в общий процесс аннигиляции.

Расчет задачи аннигиляции в записанном приближении (3.29) все еще сложен, так как неизвестны точные волновые функции 
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. Поэтому, согласно [130], упростим задачу еще более. Примем во внимание тот факт, что электронные и позитронные атомные функции довольно резко спадают к внешней границе cферической ячейки Вигнера - Зейтца, приближаясь к нулевым значениям. Тогда можно заменить электронные волновые функции в кристалле электронными волновыми функциями свободного аниона, а позитронную атомную функцию - волновой функцией "оптического" позитрона [1, 130] в связанной системе позитрон - анион. Интегрирование выражения (3.29) в этом случае проводится по всей облаcти пространства от нуля до бесконечности.

Рассмотрим аннигиляцию позитронов, связанных с анионом, из поляронного состояния. Для поляронов большого радиуса Пекара можно опустить периодический потенциал, заменив массу свободного позитрона на его эффективную массу mp. Тогда решение уравнения Шредингера с потенциалом 
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 по Пекару позволит получить энергию основного состояния позитронного поляронного состояния
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Здесь n2 = (0  и ( - оптическая и статическая диэлектрические проницаемости. Отсюда следует, что энергия связи поляронного состояния позитрона равна величине порядка десятых долей электрон-вольта. Радиус же поляронного состояния равен величине порядка десятков ангстрем.

Наряду с основным, возможно существование возбужденных 
состояний позитрона, так как 
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Поэтому для упрощения расчетов аннигиляционных характеристик поляронного состояния позитрона потенциальная энергия задавалась именно в таком виде, а пробная позитронная волновая функция задавалась в виде
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Энергия поляронного состояния в этом случае равна



[image: image83.wmf]2

0

p

mc

2

,

10

-

»

e

, эВ,
(3.33)

т.е. составляет величину в несколько десятых долей электрон-вольта, что больше, чем точные значения 
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 [1, 130].

Рассмотрим теперь энергетический спектр системы позитрон - анион, следуя модели оптического позитрона [1, 130]. Оптический 
позитрон, естественно, испытывает сильное кулоновское отталкивание ядра и находится вследствие этого на периферии аниона. Тогда можно приближенно принять, что позитрон движется в кулоновском поле аниона в кристалле вида в ат.ед.
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Здесь (j - эффективный заряд аниона в кристалле. Энергию позитрона в поле аниона можно оценить вариационным методом с гамильтонианом вида
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При этом пробную позитронную волновую функцию, исключающую вероятность нахождения позитрона на ядре, выбирают в виде
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Постоянные Аj  и (j  выбираются из условия минимизации
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так что
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Энергия основного состояния при этом равна
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а в электрон-вольтах 



[image: image92.wmf]2

j

j

A

2

,

10

E

h

-

=

.
(3.40)

Расчеты по формуле (3.40) показывают, что системы позитрон - анион в рамках оптической модели стабильны как в отношении распада на позитрон и анион, так и в отношении распада на атом Рs и анионный остаток. Отметим подобие позитронной волновой функции (p(r) вида (3.33) и волновой функции оптического позитрона. Для этого введем параметры (i и Аi (i = j, p). В приближении крайнего случая сильной связи вероятность процесса двухквантовой аннигиляции равна



[image: image93.wmf]å

ò

r

p

=

c

j

p

=

nlm

2

0

2

i

2

nlm

2

0

i

 

c

r

r

d

 

)

r

(

 

)

r

(

c

r

W

.
(3.41)

В качестве волновой функции электрона атомов выберем слейтеровские волновые функции. Подставив их в формулу времени жизни
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получим среднее время жизни позитрона в кристалле
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Здесь (i - слейтеровские параметры электронных волновых функций, 
а расчетные значения постоянных 
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Расчеты кривых УРАФ
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cводятся к вычислению интегралов
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Подставляя в эти формулы волновые функции оптического позитрона и cлейтеровские орбитали  
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r

(

R

l

n

*

, получаем интегралы типа
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Тогда аналитические кривые УРАФ принимают вид
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Из формулы (3.47) были получены кривые УРАФ для фторидов и окислов, хлоридов и сульфидов, бромидов и селенидов, иодидов и теллуридов различных металлов и других соединений, содержащих эти анионы. 

Для заполненных ns,p-оболочек суммарные кривые УРАФ имеют вид
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а импульсное распределение
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Большой интерес представляют расчеты полуширин кривых УРАФ (полная ширина на полувысоте кривой)
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где 
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В соответствии с формулой (3.43) были рассчитаны зависимости времен жизни позитронов 
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 от эффективного параметра (i в большом ряду ионных кристаллов, содержащих анионы как с заполненными, так и с незаполненными внешними электронными оболочками, а также соответствующие кривые УРАФ (3.48) как функции безразмерного 
параметра 
[image: image110.wmf](

)

[

]

i

p

,

ns

i

i

78

,

3

/

78

,

3

/

t

g

q

=

b

+

a

q

=

. Из этих расчетов видно [130], что предложенная модель хорошо отражает основную тенденцию в изменении параметров (i и Гi в ионных кристаллах, наблюдаемую в экспериментах: с ростом номера внешней оболочки аниона (т.е. с ростом радиуса аниона) времена жизни аниона растут, а полуширины кривых УРАФ уменьшаются. Отметим, что более "точные" расчеты основных характеристик аннигиляции квазиатомных систем позитрон - анион с потенциалом позитрона в поле аниона Ландау и Лифшица [407] и в приближениях Хартри и Хартри - Фока [1, 11, 36, 130] на примере систем e+H– и e+O2– также подтверждают предложенные модели (например, 
модель оптического позитрона и модель поляронного состояния).

Расчеты времен жизни и полуширин кривых УРАФ поляронных состояний позитронов [130] и оптических позитронов [1, 130] в некоторых ШГК и окислах и сопоставление их данных с экспериментом [130] показали, что аннигиляция позитронов из этих состояний вероятнее всего вносит вклад в короткоживущие компоненты (1 и (2 со временами жизни (1 ( 3(10–10 с и (2 ( 5(10–10 с. В то же время оказалось, что аннигиляцией позитронов только из поляронных состояний и квазиатомных систем позитрон - анион не удается объяснить всей совокупности экспериментальных данных [130], в частности, аномально сильного магнитного тушения компоненты I2 со временем жизни (2 и повышенной вероятности скорости счета совпадений 3(-аннигиляции, т.е. 
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 Эти факты говорят о том, что в кристалле большую роль играют позитрониевые состояния.

3.5. Теория атома Рs в полупроводниках
и ионных кристаллах

Рассмотрим систему атом Рs - кристалл с учетом взаимодействия электрона и позитрона с полем периодического потенциала V(

) и поляризационного взаимодействия этих частиц с диэлектрическим континуумом кристалла, характеризуемым оптической (0 = n2 и статической ( диэлектрическими проницаемостями - U(ri). Гамильтониан системы атом Рs - кристалл в адиабатическом приближении записывается в виде
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где 
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 и 
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 - координаты электрона и позитрона соответственно.

Волновые функции и собственные значения энергии с этим гамильтонианом определяются из решения полного уравнения Шредингера



[image: image115.wmf](

)

(

)

2

1

n

2

1

n

r

,

r

E

r

,

r

H

y

=

y

.
(3.52)

Для решения уравнения (3.52) применялись самые различные методы.

В полупроводниках в приближении метода эффективной массы 
задача исследования свойств атома Рs отличается концентрацией n в них носителей: атом Рs в сильно, умеренно и слабо легированных полупроводниках.

В сильно легированных полупроводниках (n ( 1019 см–3) важно учитывать экранирование свободными носителями кулоновского взаимодействия между электроном и позитроном. В этом случае потенциал взаимодействия между электроном и позитроном в атоме Рs записывается в форме потенциала  Юкавы [100]
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где 
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 - радиус экранирования, определяемый в случае полного вырождения выражением
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Уравнение Шредингера с потенциалом Юкавы не допускает решения в аналитическом виде. Поэтому эта задача для атома Рs в электронном газе решается методом Фока [180]. В этом приближении в случае юкавского потенциала двухчастичное связанное состояние в импульсном представлении описывается уравнением
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где
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Здесь 
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 - импульс; 
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 - волновая функция атома Рs в импульсном пространстве. Решение этого уравнения записывается в виде произведения сферических функций и полиномов Гегенбауэра. В этом случае состояние атома Рs  в сильно легированных полупроводниках не является стационарным. Система электрон - позитрон образует нестационарное состояние - метастабильное, что следует из изучения энергетического спектра Рs 
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где
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есть параметр Фока [180]. Таким образом, параметр ((
[image: image126.wmf]d

), входящий в уравнение (3.57), является функцией Е, а поэтому представляет собой уравнение для определения собственных значений связанной пары электрон - позитрон в электронном газе сильно легированного полупроводника. Согласно этому уравнению, для атома Рs в случае юкавского потенциала энергетический спектр непрерывен (не существует дискретных состояний, а система метастабильна). В предельном случае 
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Это уравнение определяет энергетический спектр атома Рs в вакууме.

Вычисление аннигиляционных характеристик покоящегося атома Рs (л-cистема) приводит к следующим результатам. Для кривых УРАФ
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а для усредненного по начальным спиновым состояниям аннигилирующих электронно-позитронных пар время жизни 
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Естественно, что для термализованного атома Рs в л-системе v ( 0 и отклонение угла разлета двух аннигиляционных (-квантов составляет величину
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причем
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где
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является кинетической энергией центров масс пар; k - постоянная Больцмана; Т - температура.

Например, при Т = 295 К ( ( 0,5 мрад, что соответствует наличию узкой компоненты в кривых УРАФ. Форма ее имеет гауссовский вид
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Полуширина узкой компоненты



[image: image136.wmf]2

/

1

2

N

T

10

4

,

4

-

×

»

G

.
(3.66)

При Т = 295 К   ГN ( 0,7 мрад. 

С другой стороны, оценка параметра (  с учетом переводного множителя в единицах p0 при n = 1020 см–3 дает ( ( 0,5 p0. С этим значением ( время жизни составляет величину 3,6(10–10 с. В сильно легированном германии n-типа узкая компонента ГN ( 0,7 мрад не наблюдается, а время жизни позитронов равно (1 = (0,233 ( 0,006) нс. Это неудивительно, так как позитрон, входящий в атом Рs, в основном аннигилирует по 
механизму "pick-off" аннигиляции на валентных электронах германия, что значительно уменьшает время жизни и увеличивает полуширину кривых УРАФ.

Как показали проведенные исследования [130], в приближении феноменологической модели экситонного состояния атома Рs в кристалле имеет место очевидное равенство
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где 
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 - электронные плотности в нуле в атоме Рs в кристалле и вакууме соответственно. При этом 
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где ( = mnmp /(mn + mp) - приведенная масса атома Рs; mn и mp - эффективные массы электрона и позитрона в кристалле; ( - диэлектрическая проницаемость.

Времена жизни орто-Рs  t  и пара-Рs  s относительно аннигиляции равны
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Вероятность 3(-аннигиляции в кристалле равна
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а фактор магнитного тушения орто-Рs  дается выражением
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где (i - магнитные моменты электрона и позитрона.

В одних случаях феноменологическая модель удачно объясняет все экспериментальные данные, а в других - нет. Как показали исследования [67, 130] проблемы атома Рs в слабо и умеренно легированных 
полупроводниках и ЩГК, во всех случаях значения параметра (кр < 1 (причем существенно меньше единицы). Этот факт позволяет сделать вывод о том, что в этих кристаллах с наибольшей вероятностью реализуется экситонное состояние атома Рs промежуточных размеров (между размером свободного Рs и размером его феноменологического экситонного состояния), т.е. атома Рs малого радиуса.

Для описания свойств такого состояния мы использовали теорию экситонов малого радиуса для изотропных диэлектрика и полупроводника. В этом случае оператор кинетической энергии атома Рs включает зависимость эффективной массы частиц mi (r) от r (а следовательно, и от волнового вектора k) вида
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где k = 2(/a; a - постоянная решетки. Потенциал взаимодействия электрона и позитрона в кристалле имеет вид
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Здесь ((x) - тета-функция, а изменение диэлектрической проницаемости в зависимости от r дается выражением
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где ( = (0 при r ( 0, 
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разлагаем экспоненту ((r) вида (3.74) в ряд и, ограничиваясь первыми двумя членами ряда, получаем
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для области 0 ( r ( a. Для области r > a
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Далее упрощаем выражение (3.72) для 
[image: image152.wmf]).
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 При малых r mi(r) ( m, а при r ( ( mi(r) ( mi. При этом k = 2(/a и, таким образом, для области r < a приближение МЭМ уже не пригодно. Для области r > a принимаем, что для позитрона mi(r) = mp, а для электрона mi(r) = mn. Приходим к выводу, что гамильтониан атома Рs в кристалле может быть записан в виде 
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для области 0 ( r ( ( и в виде 
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для области ( ( r ( (, где ( = a/aH (aH - боровский радиус).

Для нахождения энергии атома Рs и волновой функции с этим 
гамильтонианом используем вариационный метод. Для этого волновую функцию основного состояния атома Рs выберем в виде следующей 
линейной комбинации:
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где (1 - волновая функция основного состояния свободного атома Рs; 
((1 - волновая функция его феноменологического экситонного состояния; фактор  ( = 2(/(. Подставим (  в функционал
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и, воспользовавшись условием минимизации
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получим систему двух уравнений для определения W и коэффициентов с1 и с(1, включающую матричные элементы вида
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Величины матричных элементов Нij, интегралы ((1,1, значение 
коэффициентов с1/(с1 + с(1) и энергии атома Рs были вычислены для случая Ge (( = 16) и кристалла KCl (( ( 2,33). При расчетах принимались mn = mp = m. Величины ( = а/aН варьировались от ( = 0 до ( = (. Диаметру междоузельной полости в Ge a0 = 2,5 Å соответствовало ( = 4, а в KCl  (a0 = 3,14 Å) ( = 6. 

Вариационные расчеты показали, что энергия связи делокализованного атома Рs (для k = 0) меняется в Ge от –0,00098 при ( = 0 до 0,25 при ( = (, а в KСl - от –0,05 при ( = 0 до –0,25 при ( = (. Отношение с1/(с1 + с(1) для ( = 4 в Ge и ( = 6 в KCl показывает, что атом Рs по своим свойствам ближе к свойствам свободного атома Ps. Поэтому можно утверждать, что атом Рs при обычных условиях ведения экспериментов не ионизован в этих кристаллах. На языке зонной теории это означает, что атом Рs в Ge и KCl образует глубоко лежащие примесные уровни в запрещенной зоне этих кристаллов. Можно утверждать, что верхний предел энергии ионизации атома Рs в Ge составляет величину 0,8 эВ, 
а в KCl - 4,35 эВ. Параметр  (кр  в данном случае равен
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и значительно меньше единицы, что согласуется с экспериментом. 

Таким образом, модель атома Рs малого радиуса естественным образом объясняет экспериментальные данные по аномально сильному магнитному тушению орто-Рs, так как в рамках этой модели всегда  (кр < 1.

Интересно оценить время жизни пара-Рs в KCl и Ge. По данным экспериментов [67, 130], в KCl (кр = 0,317 ( 0,073. Следовательно, время жизни пара-Рs в КСl с этим значением (кр равно (s = 3,95(10–10 с, что 
согласуется с учетом процесса "pick-off" аннигиляции с экспериментальным значением (1 = (2,75 ( 0,14)(10–10 с. Для Ge из приведенных расчетов следует, что для ( = 4 параметр (кр = 0,59. Следовательно, 
(s = 2,1(10–10 с, что близко к экспериментальному значению короткого времени жизни (1 = (2,200 ( 0,004)(10–10 с  в Ge р-типа.

Ввиду важности определения параметра (кр для атома Рs были проведены более детальные его расчеты на основании теории Киттеля и Вонга [311]. При этом атом Рs в Si и Ge с кристаллической решеткой типа алмаза располагался в междоузлиях с локальной гексагональной Н и тетраэдрической  Т  симметрией (табл.3.1).

Таблица 3.1

Параметры атома  Ps  в кремнии и германии

m(r)
R
(кр



Si
Ge

m, r < R
dH
0,578
0,506


dT
0,642
0,565

m(, r ( R
dH
0,756
0,787


dT
0,837
0,807

Эксперимент [311]

0,34 ( 0,06(




0,53 ( 0,06((


(  необлученный кристалл;

((  облученный электронами  кристалл.

Для Si параметры решетки составляют dН = 2,03 аН и dт = 2,33 аН, для Ge  dН = 2,12 аН, dт = 2,43 аН. Здесь dН = 0,227 аН (для кремния параметр решетки a = 5,43 Å, для германия a = 5,66 Å). Из табл.3.1 видно, что различие расчетных и экспериментальных значений (кp весьма существенное, что объясняется грубой аппроксимацией дисперсии величины ((r). Значительное улучшение согласования экспериментальных и теоретических значений параметра (кр наблюдается, если использовать 
выражение
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где QD - параметр диэлектрического экранирования, используемый 
в качестве подгоночного. В табл.3.2 приведены результаты решения уравнения Шредингера для атома Рs в Si и Ge с различными значениями параметра.
Таблица 3.2

Параметры атома Ps в кристаллах Si и Ge с учетом экранирования

Кремний
Германий

QD, aН
–Е, Ry
(кр
QD, aН
–E, Ry
(кр

0,9153
0,056
0,427
0,8752
0,058
0,453

0,9221
0,058
0,429
0,8374
0,063
0,478

Как следует из табл.3.1 и 3.2, для Si в пределах погрешности экспериментов наблюдается удовлетворительное согласование расчетных и экспериментальных значений параметра  (кр.

В ионных кристаллах (окислы, ЩГК и другие) наиболее конструктивной оказалась многоэлектронная теория атома Ps [311]. Действительно, процесс образования атома Ps в сильно полярных кристаллах можно уподобить процессу образования экситона Мотта (вернее, Ванье - Мотта): электрон переходит из валентной замкнутой р-оболочки анионов в незанятое s-состояние оболочки катиона, а позитрон, образующий атом Ps, занимает основное состояние в квазиатоме позитрон - анион 
в кристалле. По аналогии с многоэлектронной теорией экситона Мотта в полярных кристаллах (Москаленко и Толпыго [190, 311]) волновую функцию системы атом Ps - кристалл с несмещенными ионами 
можно представить в виде линейной комбинации функции 
С (
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где ( (...) - однопозитронные и одноэлектронные волновые функции; 
Р - оператор перестановки электронов; g и Si - координаты и спин электронов (позитрона); h нумерует анионные узлы решетки, m и ( нумеруют состояния электронов в р-оболочке аниона; ( - волновая  функция остальных электронов кристалла. 

Из этих функций можно образовать четыре базисные функции (: одна для синглетного S = 0 состояния ((( и три для триплетного S = 1 состояния ((, (, () атома Ps в кристалле. Волновую функцию состояния атом Ps - кристалл в общем виде можно записать тогда следующим 
образом:
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где I пробегает четыре значения: (, (, (, (. Суммирование по 
[image: image171.wmf]g

,

R

 и 
[image: image172.wmf]H

 распространяется на весь кристалл.

Для атома Ps, движущегося в кристалле с волновым вектором K, функция Ф должна стремиться к нулю с ростом (
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(, а при трансляции 
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 и 
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 на вектор решетки - умножаться на экспоненциальный множитель, поэтому
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Здесь ( - совокупность квантовых чисел, характеризующих относительное движение в атоме Ps.
Расчеты показали, что спинусредненная вероятность аннигиляции атома Ps в кристалле в приближении Ф при K ( 0 может быть представлена в виде
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Здесь коэффициент 
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 характеризует вклад 2(-аннигиляции позитрона, входящего в состав атома Ps, с электронами кристалла; 
[image: image180.wmf]2
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спинусредненной самоаннигиляции Ps. В принятом приближении 
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При расчете времени жизни атома Ps в кристалле необходимо принять во внимание спиновые эффекты. Из формулы для 
[image: image182.wmf]l

 следует, что скорость 2(-аннигиляции пара-Ps (S = 0)  равна
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а скорость  2(-аннигиляции орто-Ps (S = 1) в кристалле равна просто
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Очевидно, что в кристалле 
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Расчеты, выполненные в (38(, подтвердили выводы многоэлектронной теории атома Ps в кристалле - квазипозитрония. Было показано, что аннигиляция из синглетных состояний квази-Ps в ионных кристаллах дает компоненту 
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[image: image188.wmf]2

t

I

I

=

 со временем жизни 
[image: image189.wmf]c

10

6

10

2

t

-

×

»

t

=

t

, наблюдаемые в экспериментах (130, 131(.

Отметим еще ряд интересных результатов по исследованию атома Ps в кристаллах. Это прежде всего исследование свойств атома Ps по методу теории возмущений в ионных кристаллах с решеткой типа NaCl (41(. В качестве возмущающей добавки выбирался потенциал поля кристаллической решетки, вычисленный в приближении модели точечных ионов с эффективными зарядами (е(, расположенными на расстояниях а/2, где а - постоянная решетки кристалла. Эта модель дает возможность исследовать сразу большой класс ионных кристаллов и проследить, как изменяются энергетический и аннигиляционный спектры атома Ps в 
зависимости от значений (е(( и а/2. Из приведенных расчетов видно, что энергия связи атома Ps существенно меняется от одного кристалла к другому и заключена в пределах от 8,5 до 11,4 эВ. Эти величины энергий связи значительно превышают величины энергии связи свободного атома Ps 6,8 эВ. Так как волновая функция атома Ps в кристалле сильно отличается от волновой функции свободного Ps, то естественно было ожидать изменения времени жизни атома Ps в кристалле, например, время жизни пара-Ps в кристалле оказалось несколько большим времени жизни свободного пара-Ps ((s ( 1,5
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). Этот факт вполне понятен и говорит о нарушении сферической симметрии основного состояния атома Ps в кристалле (атом Ps поляризуется кристаллическим полем ионов).

Далее, была разработана оптическая модель атома Ps [130], в основе которой лежит допущение о существовании в кристалле квазипозитрониевых синглетных и триплетных состояний "молекулы": Ps + кристалл.

Аннигиляция из синглетных состояний таких квазимолекул дает компоненту 
[image: image191.wmf]1
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 со временем жизни
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, а из ортосостояний квазимолекул - компоненту 
[image: image193.wmf]2
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 со временем жизни 
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, что, по существу, совпадает с моделью квази-Ps в кристалле.

В работах [130, 311] была показана плодотворность в отдельных случаях модели Зоммерфельда - Велькера (атом в непроницаемой 
силовой полости) для учета влияния поля кристаллической решетки на аннигиляционные характеристики и энергетический спектр атома Ps в кристалле. В рамках метода функций Грина обсуждались эффекты влияния носителей тока в полупроводниках на аннигиляционный и энергетический спектры атома Ps [24]. Показано, что при критических значениях концентрации носителей атом Ps динамически нестабилен в кристалле. Обсуждались также аспекты применений метода функций Грина для исследования позитронных процессов в кристаллах [196]. Было рассмотрено [51, 130] влияние фононов решетки на свойства атомов Ps в них. Показано, что влияние фононов для ЩГК на времена жизни атома Ps несущественно. Ряд работ [369, 377, 380, 387] был посвящен атому Ps в сильном магнитном поле (проблема магнитопозитрония), а также Ps в квантовых точках, квантовых проволоках и квантовых ямах [342, 344, 352, 359, 360, 371, 372, 374, 375] и позитронам, связанным с суператомами в полупроводниковых сверхструктурах [333, 341, 354, 364].
3.6. О механизме и кинетике аннигиляции позитронов
в бездефектных кристаллах

Рассмотрим механизм и кинетику аннигиляции в бездефектных кристаллах. Исследования Бертолаццини, Бизи, Дзаппа и др. [130, 311] дают основание предполагать, что различные по природе позитронные состояния в бездефектных кристаллах заселены позитронами не независимо. Скорее всего, в начальный момент времени все термализованные позитроны оказываются в одном из состояний. С течением времени часть позитронов аннигилирует в этом состоянии, оставшаяся часть переходит в другие состояния и т.д. Поскольку концентрации позитронов в кристалле в реальных условиях экспериментов ничтожны, то при 
построении кинетики превращений позитронов нет необходимости учитывать заселенность состояний. 

Предположим существование трех основных состояний: состояние f, которое заселено термализованными позитронами в начальный 
момент времени (возможно, это свободное, зонное и/или поляронное состояния), синглетное s и триплетное t состояния квазипозитрониевого типа одной из возможных (е–е+)-структур, рассмотренных выше. Пусть gs и gt - статистические веса квази-Ps s и t состояний, которые могут 
отличаться в кристалле от вакуумных значений 1/4 и 3/4. Пусть 
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 и Pt - вероятности нахождения позитрона в одном из указанных состояний. Тогда заселенность состояний позитронами изменяется с течением времени в соответствии с уравнениями
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где 
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 - скорости аннигиляции позитронов; 
k - скорость перехода позитронов из начального состояния в позитрониевые состояния. Причем при t = 0
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Скорости аннигиляции, как видели ранее, равны: 
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. Решая записанные выше кинетические уравнения, получаем временной спектр аннигиляции 
позитронов, состоящих из трех компонент с временами распада
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и интенсивностями



[image: image211.wmf])

I

I

(

1

I

t

s

f

+

-

=

; 
[image: image212.wmf]s

I

=
[image: image213.wmf])

(

k

g

s

f

s

l

-

l

; 
[image: image214.wmf]t

I

=
[image: image215.wmf])

(

k

g

t

f

t

l

-

l

.
(3.96)

В кривых УРАФ возможно появление узкой компоненты с интенсивностью
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Вероятность 3(-аннигиляции позитрония в указанных состояниях равна
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где 
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. Возможно отождествить компоненты и параметры их предполагаемых спектров с соответствующими экспериментальными величинами следующим образом:
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Таким образом, вполне естественно объясняется многокомпонентная структура временных спектров аннигиляции в ионных кристаллах. В некоторых кристаллах не все из вышеназванных компонент могут быть разделены на опыте (например, 
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). Кроме того, если 
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 (в этом случае она обозначается через  
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В полупроводниках в силу высокой скорости орто-пара конверсии, по-видимому, наблюдаются неразрешимые компоненты 
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 и 
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, которые обозначаются через 
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. Не исключено также образование ионов атома Ps (Ps–) [406].
Вероятность 3( -аннигиляции атома Ps можно представить в виде
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где 
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- вероятность 3(-аннигиляции атома Ps в вакууме. Предположим, что реализуется случай 
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компоненты в кривых УРАФ приближенно равна



[image: image249.wmf]0

s

кp

s

N

g

I

l

g

»

(

.
(3.101)

Наконец,
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Проделаем численные оценки, например, для кристалла 
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Далее, поскольку 
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Полученный результат говорит о малости позитрониевого вклада 
в процесс аннигиляции позитронов, несмотря на присутствие атома
[image: image262.wmf]Ps

.Таким образом, аннигиляция позитронов протекает в основном на валентных электронах ионных кристаллов и полупроводников.
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