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В поликристаллических образцах магния, алюминия, меди, цинка, индия, олова, свинца и висмута методом
углового распределения аннигиляционных фотонов изучен процесс аннигиляции позитронов в объеме
металлов. Показано, что в аннигиляции позитронов принимают участие как остовные электроны, так
и электроны проводимости. Определены концентрации электронов проводимости и энергии Ферми.
Установлено, что концентрация электронов в окрестности позитрона значительно выше концентрации
свободного электронного газа. Высказано предположение, что это связано с образованием комплексов типа
Уилера и оценен его заряд. Проанализированы различные способы измерения концентраций электронов
проводимости и сделан вывод, что позитронный метод дает наиболее достоверную информацию.

Позитронная аннигиляция интенсивно исследуется в
металлах (см., например, [1–4]). Это связано с тем об-
стоятельством, что метод аннигиляции позволяет опре-
делять такие важные свойства металлов, как распреде-
ление электронов по импульсам, энергию уровня Ферми
εF (eV), удельное число свободных электронов Zc, при-
ходящихся на один атом металла, и их концентрацию
np (cm−3) в зоне проводимости. Эти параметры, как
известно [5–8], во многом определяют механические,
электрические и магнитные свойства металлов.

В кристаллической решетке металла не все валентные
электроны связаны со своими атомами. Некоторая их
часть (Zc > 1 на атом) подвижна в объеме металла и
образует электронный газ, в который как бы погружен
каркас из положительных ионов. Электронный газ в свою
очередь компенсирует силы электростатического оттал-
кивания между ионами и связыает их в твердое тело
(металлическая связь). Числа электронов Zc и np для
идеальных и реальных (например, поликристаллических
образцов) металлов несомненно различаются. Поэтому
в данной работе были предприняты экспериментальные
исследования позитронной аннигиляции (углового рас-
пределения аннигиляционных фотонов (УРАФ)) в ряде
поликристаллических образцов металлов для выяснения
особенностей механизма аннигиляции и определения
параметров εF , Zc и np, а также их зависимостей от
природы металлов.

1. Методика, теория
и результаты экспериментов

Измерения УРАФ проводились на установке, реали-
зующей параллельно-щелевую геометрию регистрации
аннигиляционных фотонов. Установка прошла модер-
низацию, включающую автоматизацию эксперимента и
регистрацию загрузок обоих детекторов однорвеменно
с регистрацией совпадений [9], что позволяет вводить
поправки в кривые УРАФ, обусловленные поглощени-
ем фотонов в исследуемом образце. Источником по-
зитронов служил радиоактивный изотоп Na22 активно-

стью 100 mCi. Число совпадений в максимуме со-
ставляло ∼ 20 000. Исследуемые образцы размерами
∼10× 20× 10 mm3 были вырезаны из целых кусков ме-
талла и не подвергались никакой специальной обработке.
Для исследований были выбраны Mg, Al, Cu, Zn, In, Sn,
Pb и Bi. Два металла из этой серии образцов (Al и Cu)
уже изучались ранее [10], но это были образцы с другой
предысторией.

Известно, что для экспериментальной установки с
параллельно-щелевой геометрией регистрации анниги-
ляционных фотонов импульсная плотность электронов
ne связана с УРАФ исследуемого металла f (θ) выраже-
нием [10]

f (θ) ∼= A0

pz+
1
2 ∆pz∫

pz− 1
2 ∆pz

dpz

+∆py∫
−∆py

dpy

+∞∫
−∞

ne(px, py, pz) dpx, (1)

где A0 — нормировочная константа; ∆py, ∆pz — раз-
решения установки по проекциям импульса py и pz,
удовлетворяющие условиям

∆py� 2pmax; ∆pz� pmax.

Здесь pmax — максимальная величина импульса электро-
на в металле; θ — отклонение угла разлета аннигиляци-
онных фотонов от 180◦

pz = θm c,

где m — эффективная масса электрона в металле, c —
скорость света. Поэтому при исследовании изотропных
веществ (например, поликристаллических образцов) им-
пульсную плотность электронов (z-компоненту) можно
определить, исходя из данных УРАФ

ne(pz) ∼
1
θ

d f(θ)
dθ

. (2)

В металлах [5–8] валентные электроны обычно разделя-
ют на две группы: электроны проводимости (свободные
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электроны) и электроны, находящиеся на ионных осто-
вах атомов (связанные электроны). Электроны проводи-
мости имеют импульсное распределение

ne(p) =

[
exp

(
p2/2m− εF

κBT

)
+ 1

]−1

, (3)

где εF — энергия Ферми, κB — постоянная Больцмана;
T — абсолютная температура. Для низких температур
это распределение близко к прямоугольному. Отсюда
следует, что в кривых УРАФ поликристаллических ме-
таллов должна наблюдаться параболическая компонента

fp(θ) =

(3Ip/4θ3
p)(θ2

p − θ
2), |θ| 6 θp,

0, |θ| > θp.
(4)

Действительно, эта компонента хорошо проявляется для
всех металлов даже при комнатной температуре. На
рисунке приведены спектры УРАФ ряда поликристал-
лических металлов, полученные в наших эксперимен-
тах. Оставшаяся после вычитания параболы зависимость
fg(θ) достаточно хорошо описывается гауссовой кривой

fg(θ) =
(

Ig/
√

2π θg

)
exp

(
−θ2/2θ2

g

)
. (5)

Здесь Ip, Ig — интенсивности параболической и гауссо-
вой компоненты соответственно, численно равные от-
носительной площади данной компоненты в спектре
УРАФ, θg — дисперсия гауссовой кривой, θp — угол
пересечения параболой оси абсцисс (θ) (см. рисунок).

Таким образом, угловые распределения аннигиляцион-
ных фотонов исследованных образцов металлов доста-
точно хорошо описываются суммой параболической и
гауссовой кривых

f (θ) = fp(θ) + fg(θ). (6)

При этом в силу нормировки УРАФ бездефектного ме-
талла

π/2∫
−π/2

f (θ) dθ = 1, (7)

выполняется соотношение

Ip + Ig = 1, (8)

связывающее относительные вклады параболической и
гауссовой компонент.

Далее, используя параметр θp (угол отсечки парабо-
лой оси абсцисс θ, рис. 1), определяемый из эксперимен-
та, можно оценить импульс Ферми pF и энергию Ферми
εF исследуемого металла

pF = θp m c, (9)

εF = θ2
p (mc2/2). (10)

В приближении модели свободного электронного газа [5]
параметр θp определяет также удельное число свободных

электронов Zc (число электронов проводимости), прихо-
дящихся на один атом металла и их концентрацию np(θ)

Zc = (8π/3)(mc2/h)3(A/ρNA) θ3
p, (11)

np(θ) = Zc nA = (8π/3)(mc2/h)3θ3
p, (12)

а также энергию остовных электронов (т. е. тех элек-
тронов, для которых угловое распределение анниги-
ляционных фотонов в спектрах УРАФ имеет гауссово
распределение)

εg = (3/2)(mc2/2) θ2
g. (13)

Здесь Na — число Авогадро, h — постоянная Планка,
A — атомный вес металла, ρ — его плотность.

Принято сопоставлять экспериментально получаемые
значения Zc, εF , np с аналогичными параметрами иде-
ального металла. Будем считать, согласно Киттелю [5],
идеальным металлом такой металл, в котором все ва-
лентные электроны переходят в зону проводимости. В
этом случае [5–8] удельное число электронов проводи-
мости Zc определяется номером группы Периодической
системы элементов Менделеева, а энергия Ферми εF

и концентрация электронов проводимости np, в рамках
модели свободного электронного газа, являются его
константами

εF = (h2/8m)(3/π nAZc)
2/3, (14)

np = Zc nA = (NAρ/A)Zc, (15)

где nA — концентрация атомов в единице объема
металла.

2. Особенности спектров УРАФ
исследованных металлов

На рисунке показаны измеренные кривые УРАФ в
магнии, алюминии, меди и индии и их разложение на
параболическую и гауссову компоненты (штриховые ли-
нии). Сплошная линия является суммой этих компонент
и хорошо описывает эксперимент. В таблице приведены
параметры разложения УРАФ исследованных металлов,
а также данные из работы [10] для алюминия и меди.
Обращает на себя внимание, что значения θp, Ip, θg

и Ig, полученные в настоящей работе и взятые из [10],
существенно различаются как для алюминия, так и для
меди. В связи с тем, что в работах использовались раз-
ные образцы металла, такие различия можно объяснить
разной дефектностью образцов.

В таблице величины Ig не приведены, так как
Ig = 1 − Ip. Как видно из таблицы, значения интен-
сивностей гауссовой компоненты Ig и параболической Ip

сопоставимы, т. е. позитроны с достаточно высокой веро-
ятностью взаимодействуют как с валентными электрона-
ми ионных остовов, так и с электронами зоны проводи-
мости. Высокое значение вероятности Ip, по-видимому,

Физика твердого тела, 1999, том 41, вып. 6



Особенности механизма аннигиляции позитронов в металлах 931

Угловые распределения аннигиляционных фотонов в образцах магния (a), алюминия (b), меди (c) и индия (d). Штриховые линии
соответствуют их разложению на параболическую (1) и гауссову (2) компоненты. Сплошная линия — сумма этих компонент,
точки — экспериментальные значения.

Расчетные и экспериментальные параметры исследованных металлов

nA,
λexp,

θexp
p , θexp

g , θcalc
g , np(τ ), np(θ), np, ε

exp
F , εexp

g , εcalc
F ,

Металл Zc
1022 cm−3 ns−1

mrad mrad mrad
Ip

1022 cm−3 1022 cm−3 1022 cm−3 ϕ f
eV eV eV[1–3]

Mg 2 4.3 4.44 5.41 4.63 3.5 0.72 43.1 9.4 8.6 2.15 4.6 7.5 8.2 7.1
Al 3 6.0 6.13 6.83 4.46 4.3 0.69 57.2 18.8 18.1 2.85 3.1 11.6 7.6 11.6

6.4 [10] 15.6
Cu 1 8.4 8.80 5.5 4.84 2.8 0.38 45.9 10.3 8.45 2.3 4.5 8.0 8.9 7.0

5.57 6.3 [10] 15.2
Zn 2 6.5 6.76 5.85 4.85 3.5 0.45 41.1 11.9 13.1 2.05 3.5 8.7 9.0 9.4
In 3 3.8 5.08 5.77 4.43 4.0 0.56 38.5 11.4 11.5 1.93 3.4 8.5 7.5 8.6
Sn 4 3.6 4.98 6.15 5.02 4.7 0.64 43.4 13.8 14.5 2.17 3.2 9.6 9.6 10.0
Pb 4 3.3 5.15 5.62 4.63 3.8 0.41 28.6 10.5 13.2 1.4 2.7 8.0 8.2 9.4
Bi 5 2.8 4.27 6.01 4.72 4.3 0.55 31.5 12.9 14.1 1.5 2.5 9.2 8.4 9.9

П р и м е ч а н и е. Ошибки опредения (θp, θg) и (Ip, Ig) не превышают соответственно 0.5 и 5%.
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обусловлено тем обстоятельством, что позитрон в ме-
талле окружен своеобразной ”шубой” электронов за
счет кулоновского притяжения позитроном электронов
проводимости, приводящей к его экранировке. Согласно
Ферранте [11], в металлах даже не исключено образо-
вание трехчастичной лептонной системы Уилера [12]
состава e−e+e− (ион позитрония).

В общем случае будем считать, что в металле обра-
зуется отрицательно заряженный комплекс типа Уилера
Ps−η, эффективный заряд η(−e) которого зависит от
природы металла. Такого рода комплекс может достаточ-
но сильно взаимодействовать с валентными электронами
ионных остовов с образованием релаксирующих ме-
тастабильных квазиатомных систем Ps−η+ (валентные
электроны в области ионного остова + ионный остов)
по аналогии с образованием квазиатомных систем пози-
трон + анион в ионных кристаллах, что и обусловливает
высокие значения Ig (см. таблицу). Электронные волно-
вые функции комплекса Ps−η трансформируются в обла-
сти ионных остовов в электронные атомные волновые
функции внешних валентных электронов, а позитронная
волновая функция слабо связанного позитрона с учетом
исключения нахождения позитрона на ядре иона металла
может быть выбрана в виде [13]

Ψ+(r)=Ar exp(αr) ∼ Ar, при α→0, 0 < r 6 rc. (16)

Константа A, согласно [13], значительно меньше едини-
цы; rc — радиус ионного остова металла. В точке r = rc

волновая функция типа (16) должна удовлетворять усло-
вию сшивки Ψ+(r) = Ψ+ = const, где Ψ+ — волновая
функция термализованного позитрона в объеме металла
при k+ → 0 [14], где k+ — волновой вектор позитрона.

В приближении слейтеровских орбиталей электрон-
ных волновых функций [15] и позитронной волновой
функции типа (16) полуширина Γg на полувысоте кривых
УРАФ (см. рисунок) может быть вычислена по форму-
ле [13]

Γg = Cn(s,p,d)βn(s,p,d)/2, (17)

а ширина θg, соответствующая дисперсии гауссовой
кривой, —

θg = Γg/
√

2 ln 2 = Γg 0.85,

где Cn(s,p,d) — переводной множитель, равный:
C2(s,p) = 3.52; C3(s,p) = 2.86; C4(s,p) = 2.52; C5(s,p)=2.48;
C6(s,p) ∼ 2; βn(s,p,d) — слейтеровские параметры
электронных n(s, p, d) — орбиталей атомов. Приведем
пример расчета величин θg для магния (12Mg: (1s2)
(2s2, 2p2) (3s2)). Согласно [15], β1s = 11.7;
β2(s,p) = 7.85; β3s = 2.85. Расчет по формуле (14)

дает: θg
(
2(s, p)

)
= 11.7 mrad; θg(3s) = 3.47 mrad.

Сопоставление этих значений θg
(
2(s, p)

)
и θg(3s) с

экспериментальным значением θg = 4.63 mrad (см.
таблицу) указывает на то, что аннигиляция позитрона
в области ионного остова происходит в основном
на внешних валентных 3s-электронах атома, а не на

внутренних 2(s, p)-электронах (так как θg(3s) ∼ θg,
а θg

(
2(s, p)

)
гораздо больше экспериментального

значения θg). Оценки показали, что это свойственно
всем исследованным нами металлам: позитроны в
области ионного остова в основном аннигилируют
на внешних валентных электронах атомов, что
подтверждается теоретическими расчетами [14].
В таблице приведены рассчитанные значения θg

(
n(s, p)

)
и экспериментальные величины θg для исследованного
ряда металлов. Совпадение рассчитанных и экспери-
ментальных величин θg, несмотря на грубость модели
(свободный квазиатом), вполне удовлетворительное, что
указывает на разумный характер выбранного механизма
аннигиляции в металлах.

3. Определение концентрации
электронов (np) в зоне
проводимости металла

Как упоминалось, концентрация электронов проводи-
мости np (cm−3) является важнейшей характеристикой
металлического состояния. Для определения величин np

используются разнообразные методы [16]: электриче-
ские, оптические, гальваномагнитные (например, эффект
Холла), измерения электронной части теплоемкости ме-
талла и поверхностного импеданса на радиочастотах.
Отметим, что всеми этими методами измеряют концен-
трацию электронов проводимости, имеющих энергии,
близкие к энергии Ферми [6,7], причем температурные
зависимости np позволяют определять в свою очередь
величины pF , εF и концентрацию электронов свободного
электронного газа (np = N/V , где N — общее число
электронов, V — объем). Например, удельная электро-
проводность металла σ связана с np хорошо известным
соотношением

σ=npel/pF = npeτ/m; τ=1/νF ; m= pF/νF , (18)

где l и τ — длина свободного пробега и время между
двумя столкновениями электрона в металле. Таким обра-
зом, для определения np необходимо для исследуемого
образца определить величины σ и l или τ , что иногда
вызывает некоторые трудности. Метод аннигиляции по-
зитронов является прямым методом определения вели-
чин np в металлах. Исходя из формулы (12) и считая, что
все позитроны аннигилируют в свободных соударениях,
можно записать выражение для определения величин
np(θ) из данных спектров УРАФ (см. таблицу, рисунок)

np(θ) = 5.942 · 1020θ3
p, cm−3. (19)

Сведения о концентрации электронов в зоне проводи-
мости можно также получить по измерениям скорости
аннигиляции позитронов в металлах. Действительно, в
этом случае позитроний не образуется и скорость анни-
гиляции позитронов будет определяться концентрацией
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электронов, с которыми они испытывают соударения

λd = σdvne. (20)

Здесь σd = πr2
0/β = πr2

0/vc — дираковское сечение
2γ-аннигиляции, v — скорость позитрона, r0 — класси-
ческий радиус электрона.

Понимая под ne сумму концентраций электронов про-
водимости np и остовных электронов ng, выражение (20)
можно записать в виде

λd = (λp + λg), (21)

где λp и λg — соответственно скорости аннигиляции
позитронов на электронах проводимости и остовных
электронах. Тогда вероятности аннигиляции по каждому
из перечисленных каналов будут равны

Ip = λp/(λp + λg), (22)

Ig = λg/(λp + λg). (23)

Из выражений (20), (22) и (23) можно найти связь
между измеряемой скоростью аннигиляции позитронов
в металле λm = λd, концентрацией электронов (прово-
димости np и остовных ng) и соответствующей вероят-
ностью аннигиляции (Ip и Ig), определяемой в угловых
экспериментах

np(τ ) = λmIpπr2
0c = 1.354λmIp · 1023 cm−3, (24)

ng(τ ) = λmIgπr2
0c = 1.354λmIg · 1023 cm−3, (25)

где λm = 1/τm — суммарная скорость аннигиляции
позитронов, τm — измеряемые времена жизни, Ip и Ig —
относительные площади параболы и гауссианы в спек-
трах УРАФ (см. рисунок). Отметим, что в формулах
(19), (24) и (25) θp и θg имеют размерность mrad, а
λm — ns−1. Таким образом, приведенные выражения
(20), (24) позволяют также, как и выражение (12),
оценить концентрацию электронов проводимости np, но
уже с использованием результатов измерения скорости
аннигиляции позитронов.

В таблице приведены концентрации электронов прово-
димости, определенные по данным УРАФ np(θ) (12), из-
мерениям скорости аннигиляции позитронов np(τ ) (24)
и значениям np для идеальных металлов (15). Сравнение
этих концентраций указывает на близость значений np(θ)
и np и значительное отличие упомянутых параметров от
значений np(τ ). В связи с этим в таблице приведено
значение фактора

f = np(τ )/np(θ) = Zc(τ )/Zc(θp), (26)

характеризующего, по нашему мнению, увеличение элек-
тронной плотности в области нахождения позитрона
по сравнению с электронной плотностью свободного
электронного газа [4]. Как видно из таблицы, значения
этого параметра для исследованных металлов лежат в
интервале от 2.5 до 4.5. Таким образом взаимодействие

позитронов с электронным газом приводит к локальному
повышению концентрации электронов и, как следствие,
увеличению скорости аннигиляции позитронов. В то же
время увеличение электронной плотности, по-видимому,
не сказывается заметным образом на значениях импуль-
сов и энергии электронов (а, следовательно, и вели-
чин θp), входящих в состав комплекса Ps−η , так как
спектр УРАФ, описывающий аннигиляцию из этого ком-
плекса, хорошо аппроксимируется параболой, а экспери-
ментально определенное значение энергии Ферми впол-
не удовлетворительно согласуется с ее теоретическим
значением. Следовательно, можно полагать, что значения
концентрации электронов, определяемые по формуле
(19) с использованием только данных УРАФ, будут наи-
более достоверно отражать значения концентрации np

свободного электронного газа. Это действительно имеет
место (см. таблицу).

Величину эффективного заряда η комплекса Уилера
Ps−η можно оценить, сравнивая концентрацию np(τ )
электронов в области нахождения позитрона с концен-
трацией n(Ps) в свободном атоме позитрония

n(Ps) = 3/4πr3
Ps = 2 · 1023 cm−3, (27)

где rPs = 1.06 · 10−8 cm — радиус боровской орбиты
позитрония.

Отношение этих величин ϕ = np(τ )/n(Ps) приведено
в таблице. Значение параметра ϕ, усредненное по всем
исследованным металлам, оказалось равным 2.04. Оче-
видно, что значение эффективного заряда η связано с
параметром ϕ формальным соотношением

η = ϕ − 1,

т. е. η = 1, как и должно быть в комплексе Уилера.
Таким образом, механизм аннигиляции позитрона в

металлах через образование комплексов Уилера, по-
видимому, находит экспериментальное подтверждение.

В заключение отметим, что метод углового распреде-
ления аннигиляционных фотонов позволяет определять
параметры электронного газа в металлах (np, εF , Zc),
достаточно хорошо согласующиеся с аналогичными па-
раметрами, получаемыми из теории свободного Ферми-
газа. В то же время комбинация методов углового и
временного распределения аннигиляционных фотонов
позволяет получать информацию об увеличении элек-
тронной плотности в месте нахождения позитрона.

Следует подчеркнуть, что использование различных
методов позитронной спектроскопии несомненно явля-
ется весьма перспективным для изучения электронных
свойств металлов.
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