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1. Согласно современным экспериментальным данным временной 
спектр аннигиляции позитронов в молекулярных конденсированных ве­
ществах состоит из трех компонент (*,2). Существуют две гипотезы отно­
сительно происхождения этого сложного спектра: Брандта и Спирна (‘) 
и Тао и Грина (2). Согласно ('), короткоживущая компонента спектра 
соответствует аннигиляции ‘Ps и 3Ps в кристаллических областях молеку­
лярных веществ, промежуточная компонента соответствует аннигиляции 
свободных позитронов и долгоживущая компонента — аннигиляции 3Ps в 
аморфных областях молекулярного вещества. Исходя из такой интерпре­
тации спектра и предположения о независимости вероятности образова­
ния позитрония от температуры, Брандт и Спирн получили хорошее со­
гласие расчетных кривых с экспериментальными кривыми температурной 
зависимости интенсивности компонент в тефлоне, полиэтилене и гли­
церине.

Б другой стороны, согласно (2), короткоживущая компонента отвечает 
аннигиляции ‘Ps и свободных позитронов, промежуточная — 3Ps в кри­
сталлической области и долгоживущая компонента — аннигиляции 3Ps в 
аморфной области. В подтверждение этой гипотезы авторы (2) показали, 
что величина h/ (Л+Л) (Л, h — интенсивности долгоживущей и проме­
жуточный компонент соответственно) равна степени кристалличности 
изучаемого полимера (тефлон).

Следует отметить, что предположение Брандта о постоянстве вероят­
ности образования Ps для всех состояний полимера не соответствует дан­
ным работы (3), в которой изучалась зависимость интенсивности узкой 
компоненты кривых угловых корреляций от степени кристалличности 
тефлона. В свою очередь гипотеза Тао и Грина не позволяет объяснить 
ход зависимости компоненты от температуры.

В данной работе для описания процесса аннигиляции позитрона в 
твердых молекулярных веществах предлагается модель, аналогичная мо­
дели «захвата» позитронов моновакапсиями в металлах (4).

2. Модель «захвата позитрония». В чистом конденсирован­
ном молекулярном веществе атом Ps может находиться лишь в двух су­
щественно различных состояниях — квазисвободном и локализованном в 
какой-либо ловушке-микрополости. Следуя этому утверждению, легко по­
лучить простые кинетические уравнения, описывающие зависимость ве­
роятности нахождения Ps в том или ином состоянии от времени:

dPw/dt= -(Xi(0>+Xo+A)P(i)+"fPo(i), P(i)(0)=‘/4iP,

dP? /dt=KP^-+Xa„+7)P?’, P0H> (0) =0,
(1)

где P — вероятность образования Ps; P(<), P(1); P<3), P(3) — вероятности на­
хождения ‘Ps и 3Ps в квазисвободном и локализованном состояниях соот­
ветственно; Х/, V — скорость самоаннигиляции ‘Ps и 3Ps; Хо, К™ — ско­
рость pickoff-аннигиляции ‘Ps и 3Ps в квазисвободном и локализованном 
состояниях соответственно; К, у — скорости захвата ловушкой и выхода 
атома позитрония из нее соответственно.
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Решение системы уравнений (1) (при ЛГ»у) и предположение о томт 
что позитроны в молекулярных веществах находятся лишь в одном со­
стоянии (Хе* — скорость аннигиляции позитронов в этом состоянии), приво­
дит к пятикомпонентному спектру (табл. 1).

Далее, предположим, что Ха«Хе*, тогда

XOT<Xe*<Xo+2f<V<V+Xa+7C

Следовательно, долгоживущая компонента т2 соответсвует аннигиля­
ции 3Ps в ловушке-полости, промежуточная компонента т, — аннигиляции 
свободных позитронов, короткоживущая компонента т0 — аннигиляции 
3Ps в свободном состоянии и *Ps в обоих состояниях.

Таблица 1

ММ п.п. Скорость анниги­
ляции Интенсивность компоненты

1 Л1°-|-Ха-}-■/£= Xj 1/4Р(1-х/(ха+лг-ха„))
2 Xi°=Хг Ч^РК/ (Ха“}“/^—Хар)
3 Ха 4”^ = Хз 3/4Р(1-Х/(Ха+к:-ХаВ))
4 Хе+ = Х4 1-Р
5 Хар=z Хр З/^Х/СХа+Х-Хар)

Экспериментально наблюдаемые характеристики временного спектра 
связаны с теоретическими компонентами следующим образом:

То=1/4(Р//о) j\(ye~x,4-(l—#)е~чЧ-3(1—у)е~м)сй,

г/=/Г/(Ха+А-ХаД =/Г/(Х3-Х5);
(2) 

г1=1/Хе*=1/Х4, /1=1—Р;

Т2 = 1/Ха„=1/Х5, 1г—3КРу,

где То, /0; Ti, Д; т2, /2 —время жизни и интенсивность трех компонент 
экспериментального временного спектра.

Рассмотрим угловые характеристики аннигиляции в твердых молеку­
лярных веществах. Кривая угловых корреляций (нормированная на еди­
ницу) может быть записана в виде

w(0) =/pF(0) (l+/jv2)+/N1Jf(0) +/ivoA^(0),
(3) 

J ^(0)do= J 7i/(0)d0= Jzv(e) t/0=i,

где /PF (0) — широкая компонента, соответствующая pickoff-аннигиляции 
3Ps и аннигиляции свободных позитронов; /P/W3F(0) — широкая компо­
нента, соответствующая pickoff-аннигиляции 4Ps в свободном и локали­
зованном состояниях; /Л17И(0) и Д^ЛДО) — промежуточная и узкая ком­
поненты, соответствующие самоаннигиляции квазисвободного и локализо­
ванного !Ps.

Из решения системы уравнений (1) следует (при Л’>у):

/W0=1/4FXi7 (V+k+K), INl=4bPK/ (V-XJ-tf),
(4) 

/p/w2=V4p (Xa+XOT) I (XiHX^+F),
причем

/м=/д-1+/дг2, (5)

где IN — экспериментально наблюдаемая интенсивность узкой компо­
ненты.
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3. Сопоставление данных модели «захвата Ps» с экс­
периментальными результатами. В работах (2) и (3) были 
измерены временные (2) и угловые (3) аннигиляционные характеристики 
•тефлона различной степени кристалличности X. Проведем анализ этих 
данных с помощью модели «захвата Ps». Решение системы (2) с исполь­
зованием данных (2) приводит к следующим результатам:

Х=78% Х2=44°/о
А\= (0,316+0,05) • 109 сек"1 К2= (0,67+0,1) -109 сек-1 (6)

К,=(2,48+0,4) ■ 109 сек-1 Х3!= (1,7+0,25) ■ 109 сек-1

Расчет разности интенсивностей AZW узких компонент кривых угло­
вых корреляций, проведенный с помощью результатов (6) и формул (4),

Рис. 1. Зависимость скорости К захвата позитрония от обрат­
ной температуры в различных веществах: 1 - в тефлоне, 
расчет по данным (*); 2—4 — в полиэтилене, 2 — по данным 
(8), 3 — по данным (*); 4 — наши данные; 5 — в глицерине, 

по данным (*)

(5),  дает значение AZN= (6±1) %, хорошо согласующееся с эксперимен­
тальным результатом (3) AZw=(6,2±0,05) %. Этот факт говорит о пра­
вильности следующей из модели «захвата Ps» взаимосвязи между угло­
выми и аннигиляционными характеристиками изучаемого вещества.

Скорость захвата К пропорциональная числу ловушек в единице 
объема Nv. Но

Nv=XNvh+(l-X)Nva-(l-X)Nm, (7)
где Nva, N„k — число ловушек в единице объема аморфной и кристалличе­
ской областей полимера соответственно.

Предполагая, что Nva не зависит от X, получим
А1/А2=(1-Х1)/(1-Х2). (8)

В нашем случае ^/^2=0,47+0,1, что хорошо согласуется с (1—Х^/ 
/(1—Х2) =0,4.

Изучение зависимости временных аннигиляционных характеристик 
тефлона, полиэтилена и глицерина с трехкомпонентным анализом вре­
менного спектра от температуры было проведено в работе (*), полиэти­
лена с двухкомпонентным анализом — в работе (5). В предлагаемой рабо­
те были рассчитаны зависимости скорости захвата Ps от температуры по 
формулам (2) с использованием данных работ (‘, 5) в предположении, что 
время жизни короткоживущей компоненты (трехкомпонентного спектра) 
То и вероятность образования Ps не зависят от температуры (£).
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Равновесная концентрация ловушек-микрополостей Nv в полимере 
починяется закону Аррениуса

NV=A ехр (—ЕА/кТ). (9)

Так как K~N„, то скорость захвата Ps в данном полимере также долж­
на подчиняться (9).

На рис. 1 приведены зависимости К от обратной температуры, постро­
енные в полулогарифмическом масштабе, для полиэтилена, тефлона и гли­
церина. Видно, что расчет К по модели «захвата Ps» дает результат, удов­
летворяющий закону (9), если температурный интервал соответствует 
одному и тому же фазовому состоянию вещества. Изменение углового на­
клона прямых при фазовых переходах соответствует изменению энергии 
активации образования ловушки-полости.

Таким образом, модель «захвата Ps» дает результаты, хорошо согла­
сующиеся с экспериментом. С ее помощью удается последовательно про­
вести интерпретацию компонент временного спектра, объяснить зависи­
мость некоторых характеристик временных и угловых спектров от степе­
ни кристалличности образца, от его температуры. Кроме того, если модель 
«захвата Ps» действительно справедлива, то весьма перспективным явля­
ется ее применение для определения характеристик ловушек-полостей, 
энергии активации их образования и их концентрации.

В заключение авторы выражают благодарность В. П. Шантаровичу за 
обсуждение работы.
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