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POSTĘPY FIZYKI - TOM XIX - ZESZYT 6 - 1968

lJl arian Da'flYsz i Jerzy Pniewski

Instytut Fizyki Doświadczalnej
t Uniwersytetu Warszawskiego

Instytut Badań Jądrowych w 'Varszawie

Hiperjądra
'E!

Hypernuclei

Minęło ponad 30 lat odkąd proton i neutron zostały uznane za jedyne
składniki materii jądrowej i od czasu kiedy ustalono, że nowe siły - nazwane
później silnymi oddziaływaniami - są odpowiedzialne za trwałość struktur
jądrowych. Przed 60 laty inne, luźniej związane struktury - nazywane ato­
mami - zostały rozpoznane jako struktury elektromagnetyczne. Przez wiele
lat atomy i jądra były jedynymi znanymi strukturami prostymi, utworzonymi
z cząstek elementarnych.

Dziś nasuwa się słuszne pytanie, jak zmieniła się sytuacja z chwilą odkrycia
tylu nowych cząstek. Czy znaleziono nowe struktury utworzone z tych cząstek
Wśród struktur elektroITlagnetycznych, obok zwykłych atomów, poznano
mezo- i leptoatomy. Odkryto również nowy typ struktur jądrowych związanych
silnymi oddziaływaniami. W październiku 1952 roku stwierdzono w War­
szawie, że hyperon lambda zero (AO) może być nowym składnikiem jądra ato­
mowego [1].

Rys. 1 uwidocznia rozbicie jądra bromu lub srebra wywołane przez cząstkę
promieniowania kosmicznego. Zdarzenie zarejestrowane jest w jądrowej emulsji
fotograficznej. Wśród torów cząstek wtórnych widoczny jest tor fragmentu
jądrowego. Fragment ten, po zatrzymaniu, rozpadł się z wydzieleniem tak dużej
energii, że nie można było tego wytłumaczyć na grllncie znanych wówczas
faktów fizyki jądrowej. Ostatecznie fragITlcnt został zinterpretowany jako
pierwszy hiperfragment czy hiperjądro, utworzone z protonów, neutronów
i hiperonu lambda zero (AO). Z biegiem czasu ustalono, ze najlżejsze, a jedno­

eJ

* Referat wygłoszony na Sympozjum Perspektywy Fizyki Jądrowej, Fizyki Oząstek Ele­
mentarnych, Radiochemii i Ohemii Jądrowej, zorganizowanym w setną rocznicę urodzin Marii
Skłodowskiej-Curie w Warszawie, w dn. 17-20 października 1967 r.

38*
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cześnie najprostsze, hiperjądro składa się z protonu (p), neutronu (n) i hipe­
ronu (AO).

Ponieważ hiperon lambda jak również neutron nie posiadają ładunku,
zatem, tak jak w zwykłym jądrze, jedynie protony decydują o kwalifikacji
chemicznej hiperjądra. Można by hiperjądra uznać za nowe izotopy znanych
pierwiastków chemicznych. Najprostsze hiperjądro jest hiperwodorem 3, czyli
hipertrytem (H). Jest ono nieco cięższe od zwykłego trytu (3H). Istnieją 3
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zwykłe jądra wodoru: wodór 1, 2 i 3 oraz 2 hiperizotopy: hiperwodoru 3 i 4
(rys. 2). Hiperhel 5 jest najpospolitszym hiperjądrem, ale znamy również
hiperhel 4, 6, 7 i 8. Przewiduje się też istnienie hiperhelu 9. Poza hipernuklidami
podanymi na rys. 2 wykryto kilka niejednoznacznie zidentyfikowanych przy­
padków, a iędzy nimi hiperbor 10, hiperwęgiel14 i hiperazot 14 (OB, O, N).
Dotychczas zidentifikowano jednoznacznie kilka tysięcy hiperjąder, w tym
około 20 różnych hipernuklidów. Zaobserwowano ró\ffiież ciężkie hiperjądra,
nie można ich jednak zidentyfikować jednoznacznie [2]. Wśród nich występują
prawdopodobnie tak ciężkie hiperjądra jak np. hiperpalladu.
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Wszystkie hiperjądra są nietrwałe, można by powiedzieć, że są one w pewnym
sensie promieniotwórcze. Ta krótkożyciowa promieniotwórczość (około 2 X 10-10
sek.) jest ściśle związana z samorzutnym rozpadem hiperonu lambda oraz
z jego oddziaływaniem słabym z nukleonami, podobnie jak promieniotwór­
czość zwykłych jąder wiąże się z rozpadem nukleonów.

Ozęść hiperjąder rozpada się z emisją mezonów n. Taki rozpad hiperhelu 5
widoczny jest na rys. 3. Hiperjądro rozpada się na mezon n-, proton i cząstkę a.
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Rozpad pierwszego zaobserwowanego hiperjądra, prawdopodobnie hiperberylu
lub hiperboru, przedstawiony na rys. 1, był przykładem rozpadu innego typu,
zwanego rozpadem niemezonowym. Wydziela się w nim dodatkowa energia
odpowiadająca masie spoczynkowej mezonu n. Hiperjądro helu zarejestrowane
na rys. 3 zostało wyprodukowane przez mezon K- chwycony w spoczynku
przez jedno z jąder emulsji. Mezony K- mogą przekazać swoją dziwność jądrom
tarczy wytwarzając obficie hiperjądra, tj. struktury zawierające dziwne cząstki­
hiperony lambda.

W ciągu minionych 15 lat opublikowano około 500 prac z fizyki hiperjąder,
zarówno teoretycznych, jak i doświadczalnych. Badano poszczególne hiper­
nuklidy, ich identyfikację, różne sposoby rozpadu, ich trwałość, mechanizm
i wydajność produkcji, w niektórych przypadkach ich spiny i czasy życia.
Istnienie hiperjąder llmożliwiło rozwiązanie pewnych problemów fizyki jądrowej
i cząstek elementarnych, dotyczących np. parzystości mezonów K, oddziały­
wania między dwoma hiperonami lambda, struktury, trwałości i wzbudzenia
niektórych jąder zwykłych, w szczególności jąder bardzo rzadkich.
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'Vażne informacje dotyczące struktury różnych hiperjąder można uzyskać
wyznaczając energię wiązania hiperonu AO, zwykle oznaczoną przez BA. Ostatnio
nowe dane o energii BA zostały zebrane przez laboratoria Europejskiej Współ
pracy K-. Systematyczny wzrost BA \vraz z masą hiperjądra wyraźnie zaznacza
się na rys. 4 [3J Pewne widoczne odstępst"va powinny być wyjaśnione przy
właściwym teoretycznynl ujęciu zagadnienia strllktur lliperjądrowych. Po­
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dejmowano różne próby teoretycznego zrozumienia tych i innych podstawo­
wych faktów z fizyki hiperjąder. Na ogół uważa się, że dokładne rozwiązanie
tego problemu jest możliwe w dwóch skrajnych przypadkach: dla pary hiperon­
-nukleon oraz w pewnym sensie, gdy hiperon lambda jest związany w nieskoń­
czonej materii jądrowej. Jednak para hiperon-nukleon nie tworzy stanów
związanych i hipertryt jest tym hiperjądrem, od którego powinniśmy zacząć.
W najprostszym ujęciu siły dwuciałowe są dominujące. Wydaje się, że wtedy
główna część oddziaływania A-N pochodzi od wymiany dwóch mezonów :re.
Ten teoretyczny argument implikuje, że zasięg sił A-N jest znacznie krótszy
niż zasięg sił N-N (tylko ca 0,7 fermi). Zwykle zakłada się, że oddziaływania
lambda-nukleon (A-N) są niezależne od ładunku, tj. że siły lambda-proton (A-p)
i lambda-neutron (A-n) są równe. W tym przybliżeniu udział sił niecentralnych
jest również zaniedbywany. Natomiast zależność sił A-N od spinu, tzn udział
oddziaływań typu spin-spin jest tak wyraźny, że nie może być zaniedbany
nawet w bardzo uproszczonym ujęciu. W istocie jest on opisany przez dwa
różne potencjały, jeden dla stanu singletowego, drugi dla tripletowego. Należy
tu wprowadzić potencjały ze sztywnymi rdzeniami o promieniu rdzeni
"'-' 0,4 fermi. W ten sposób trwałość najlżejszych jąder aż do hiperhelu 5 można
objaśnić zadowalająco. Jednak problemy hiperjąder z powłoki p, zawierające
przynajmniej jeden nukleon w tej powłoce, nie dają się w taki sposób rozwiązać.
Parametr Lt, odpowiadający różnicy potencjałów związanej z zależnościami
spinowymi, zamiast zachowywać stałą wartość, zmienia się w obrębie powłoki p
o czynnik 10.

Jakie jest rozwiązanie tych trudności Czy oddziaływania trzyciałowe
odgrywają większą rolę niż to uprzednio założono Czy siły niecentralne są
odpowiedzialne za te rozbieżności, czy też pominięto coś bardzo ważnego w zro­
zumieniu struktur hiperjądrowych.

Bardzo trudne doświadczenia nad elastycznym rozpraszaniem swobodnych
hiperonów lambda na protonach w wodorowej komorze pęcherzykowej dostar­
czają bezpośrednich informacji o oddziaływaniach A-N. Jednak na rys. 5 [4]
wszystkie punkty odpowiadające przekrojom czynnym na rozpraszanie A-N
leżą powyżej krzywej uzyskanej z danych hiperjądrowych przy najrozsądniej
przyjętych założeniach. Sugeruje się obecnie, że dodatek sił 3-ciałowych może
mieć istotny wpływ na oddziałJTwanie i wiązanie hiperonów lambda w materii
jądrowej, choć problem nadal jest otwarty.

Chcąc udzielić odpowiedzi na pytanie, który z rozważanych czynników
jest głównie odpowiedzialny za obecną sytuację, należy podjąć badania stanów
wzbudzonych hiperjąder. Rozważania teoretyczne wskazują, że różny jest
wkład poszczególnych członów oddziaływania A-N w energię wiązania hiper­
jądra w stanie podstawowym i stanach wzbudzonych. Weźmy pod rozwagę
przykład hiperlitu 7. Wkład części zależnej od spinu jest znany, w przypadku
sił trzyciałowych nie oczekuje się wyraźnej różnicy między udziałem ich w stanie
podstawowym i w stanach wzbudzonych [5]. Udział dwuciałowych sił tensoro­
wych i spinowo-orbitalnych może pojawić się jedynie w stanach wzbudzonych
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hiperlitu 7 [6]. Dane eksperymentalne o stanach wzbudzonych powinny roz­
strzygnąć, które z członów oddziaływania A-N są najważniejsze.

Dla pełniejszego zrozumienia oddziaływań A-N, a patrząc szerzej, dla dal­
szego rozwoju fizyki hiperjądrowej, szczególnie obiecujące perspektywy otwiera
spektroskopia hiperjądrowa.

W jaki sposób podjąć pracę w tej dziedzinie?
Przede wszystkim należy zwrócić uwagę na krótkożyciowe rezonanse hiper­

jądrowe ulegające rozpadom szybkim, następnie na stany ulegające przemia­
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Rys. 5

nom y i wreszcie stany izomeryczne, gdy lambdowy rozpad hiperjądra konkl1­
ruje z powodzeniem z przejściem y.

W uproszczonym opisie fenomenologicznym możemy czasem wzbudzenie
hiperjądra traktować jako wzbudzenie rdzenia z hiperonem AO związanym
w najniższym stanie 8. Jeśli rdzeń nie jest wzbudzony, a posiada spin różny
od zera, wtedy odwrócenie spinu może powodować wzbudzenie hiperjądra jako
całości. Wreszcie hiperon może nie być związany w stanie 8.

Hiperizomery rozpadające się wraz z hiperonem AO ujawniają się dzięki
pozornemu obniżeniu wartości BA. Oczywiście, konieczne jest zebranie sta­
tystycznie znaczącej liczby przypadków dla wyznaczenia położenia stanu izo­
merycznego.

Dobrym przykładem hiperizomeru, dyskutowanym od kilkl1 lat, jest hiper­
hel 7 [7]. W tym przypadku, w pierwszym przybliżeniu, hiperon AO może być
traktowany jako obserwator długo życiowego wzbudzenia rdzenia hiperjądra.
Istnienie innych stanów izomerycznych zależy głównie od ich położenia w sto­
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sunku do odpowiednich stanów podstawowych. Na razie brak konkretnych
danych odnośnie do tego zagadnienia.

Rezonanse hiperjądrowe były badane standardową metodą masy nie­
zmienniczej hiperjądra i jednej z cząstek towarzyszących mu w procesie pro­
dukcji. Wyniki dotychczasowe są bardzo skąpe i właściwie nie uzyskano żadnej
definitywnej informacji w tym zakresie.

Jednym z badanych rezonansów był wzbudzony stan hiperhelu 5, który
powinien rozpaść się w hiperwodór 4 i proton: He*-+ H +lH [8].

Zasadnicze problemy spektroskopii hiperjądrowej powinny dać się roz­
wiązać poprzez bezpośrednią obserwację fotonów y przy użyciu metod liczni­
kowych. Metody te, od dawna sugerowane, winny obecnie znaleźć zastosowa­
nie, ponieważ przy użyciu obecnych akceleratorów zagadnienie natężenia
wiązki mezonów K - nie wydaje się nadal krytyczne. Najlepszym przykładem
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hiperjądra, od którego można tu zacząć, jest znów hiperlit 7. Oczekiwane,
interesujące nas stany hiperlitu 7 powinny znajdować się pomiędzy 0,5-3,5 MeV,
a w tym obszarze energii nie ma żadnego tła fotonów y pochodzących od innych
przypadkowych nuklidów. Ponadto fotony y związane ze stanami wzbudzonymi
innych hiperjąder: jH, He i jHe, wytwarzanych równocześnie z j'Li, mogą
być dość łatwo oddzielone. Dane uzyskane z analizy stanów wzbudzonych
samego hiperlitu 7 powinny już dostarczyć dodatkowych informacji o cha­
rakterze oddziaływań A-N.

Analiza stanów wzbudzonych H i jHe może posłużyć do sprawdzenia
opisu trwałości hiperjąder powłoki 8. Pewne próby wykrycia stanów wzbudzo­
nych hiperjąder o liczbie masowej 4 były już podejmowane. Stan wzbudzony lHe
stanowi, oczywiście, przypadek interesujący sam w sobie.

W ciągu pierwszych 10 lat badań nad hiperjądrami obserwowano jedynie
struktury z jednym tylko hiperonem AO. Przewidywano jednak, że obecność
dwóch lambd w jednym hiperjądrze umożliwi badanie oddziaływania wy­
stępującego między nimi.

Przed 5 laty praca podjęta przez szereg laboratoriów tzw. Europejskiej
Współpracy K- doprowadziła do wykrycia w Warszawie pierwszego przypadku
podwójnego hiperjądra (rys. 6) [9]. Było to naj prawdopodobniej hiperjądro
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'berylu 10 utworzone z berylu 8 jako rdzenia i dwóch hiperonów lambda. Gmatwa­
:nina torów widocznych na rys. 6 jest trudna do prześledzenia, jednak skrupu­
latna analiza tego przypadku umożliwiła wyznaczenie oddziaływania między
dwoma hiperonami związanymi w jednym hiperjądrze.

W ubiegłym roku w Stanach Zjednoczonych znaleziono drugi przypadek
podwójnego hiperjądra. Jest to piękny przykład podwójnego hiperjądra helu 6,
jednoznacznie zidentyfikowanego (rys. 7) [10]. Hiperon E- został pochwycony
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Rys. 7. E+C12AAHe6+Li7 kolinearny, AAHe 6 -+n-+p+AHe 5 koplanarny, AHe5n-+p+a
koplanarny

w spoczynku przez jądro węgla 12. Oały układ rozpadł się na jądro litu 7 oraz
podwójne hiperjądro helu 6, oba jednoznacznie zidentyfikowane. Dwa kolejne
rozpady mezonowe podwójnego hiperjądra zostały wyraźnie zarejestrowane.
Analiza obu przypadków hiperjąder podwójnych dostarczyła spójnych danych
o energii oddziaływania A-A.

Oczywiście dwa przypadki - nawet bardzo starannie zbadane - nie roz­
wiązują wszystkich problemów oddziaływania A-A. Jakie są perspektywy
znalezienia nowych przypadków tego typu  Przybliżona ocena wskazuje, że
można oczekiwać jednego dobrego przypadku podwójnego hiperjądra na 10 6 od­
działywań mezonów K- o pędzie około 1,5 GeV/c. Perspektywy znalezienia
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nowych przypadków przedstawiają się zatem obiecująco i sam eksperyment
jest w toku.

Znacznie trudniejszym zadaniem, choć może nie beznadziejnym, jest zna­
lezienie potrójnego hiperjądra. Można je wytworzyć, powiedzmy, w oddziały­
waniu hiperonu Q- z jądrem węgla:

Q_+ 12 0 == AABe-t-2H .

W ten sposób mielibyśmy tu do czynienia ze strukturą hiperjądrową, w której
jeden z trzech hiperonów lambda znalazłby się w powłoce p. Dzięki ternu zyskali­
byśmy z pewnością nowe informacje o oddziaływaniach A-A oraz A-N.

W ostatniej części tego przeglądu warto zwrócić uwagę na pewne wybrane
zagadnienia fizyki hiperjądrowej. Hiperwodór 4 i hiperhel 4 są dworna hiper­
jądrami zwierciadlanymi. Różnica zaobserwowana w energii wiązania tych
hiperjąder wydaje się wskazywać na pogwałcenie symetrii ładunkowej w od­
działywaniu A-N. Poprawki związane ze strukturą tej pary hiperjąder zwier­
ciadlanych czynią różnicę wskazującą na pogwałcenie symetrii ładunkowej,
nawet większą. Jest to rezultat dużej wagi dla fizyki cząstek elementarnych [11].
Obserwowaną różnicę i pewne rozbieżności w wartościach BA dla różnych ka­
nałów rozpadu 1H mogłoby wyjaśnić istnienie izomerycznego stanu tego hiper­
jądra. Wzbudzony stan jH jest prawdopodobnie możliwy w wyniku odwrócenia
spinu hiperonu AO, jednak trudno byłoby znaleźć przyczynę tłumaczącą długi
okres jego życia, jak również wyjaśnić brak podobnego hiperizomeru w przy­
padku hiperhelu.

Innym problemem wymagającym przemyślenia jest czas życia hipertrytu,
najlżejszego i najprostszego hiperjądra. Czas ten wyznaczony eksperymentalnie
okazał się mniej więcej o połowę krótszy od przewidywanego teoretycznie [12].
Hipertryt stanowi bardzo luźno związaną strukturę i powinien mieć czas życia
zbliżony do czasu życia swobodnego hiperonu AO.

Istnieje obszerna dziedzina fizyki hiperjądrowej niemal zupełnie niewy­
korzystana. Wszystkie niemezonowe rozpady hiperjąder zawierają istotne in­
formacje ciśle związane z 4-fermionowymi słabymi oddziaływaniami A-N.
Problem ten nie jest łatwy dla eksperymentatora, jednakże dane o względnej
częstości rozpadów niemezonowych mogą rozwiązać problem zależności od
spinu i ładunku słabych oddziaływań A-N. Analogiczny problen1 dla pary
nukleonów jest na razie nie znany.

Niemal wszystkie problemy fizyki hiperjąder, atako-wane dotychczas,
zostały rozwiązane przy użyciu techniki emulsji jądrowych. 'Vpro,vadzenie
nowych technik do tej dziedziny badań powinno pomóc w rozwiązaniu wielu
problemów i uczynić z fizyki hiperjąder bardzo użyteczny pomost między fizyką
cząBtek elementarnych a fizyką jądrową.

** *
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Liczne prace Europejskiej Współpracy K-, Instytutu Fermiego w Chicago,
artykuły zawarte w Sprawozdaniach z Międzynarodowej Konferencji na temat
hiperfragmentów w St. C ergu e (1963) i pewne artykuły przeglądowe, w szcze­
gólności artykuły prof. R. H. Dalitza, były bardzo pomocne przy opracowaniu
tego przeglądu osiągnięć i perspektyw dalszych prac z zakresu fizyki hiper­
jąder.

Abstraet: 'rhis survey presents the main problems of 15 year studies on hypernuclear physics.
olne experimental results and theoretical approaches to the understanding of these results
are discussed. New techniques suggested now in this field of research seeln to open a possibility
of studying hypernuclear spectroscopy, which should help to understand better the A-N inter­
action.

'rhe survey is based on a lecture given at the Symposium on Perspectives of Nuclear Physics,
Elementary Particie Physics, Radiochemistry and Nuclear Chemistry hęld in commemoration
of Maria Skłodowska-Curie centenary, Warsaw, 17-20 October 1967. The proceedings In
English published by the International Atolnic Energy Agency, Vienna, 63, 1968.
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Oddziaływania międzydrobinowe w stanach wzbudzonych
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Intermoleeular Interaetions in Exeited States oC Organie Moleeules

Wstęp

Gdy dwie płaskie drobiny aromatyczne znajdą się blisko siebie oraz przyjmą
względem siebie położenie równoległe, wówczas można oczekiwać, że oddziały­
wania pomiędzy chmurami elektronów obu drobin będą powodowały zmiany
zarówno w energiach, jak i w uporządkowaniu stanów elektronowych drobin.
Oddziaływania takie są obserwowane w dwojakiego rodzaju warunkach
doświadczalnych.

Forster i Kasper [14] w latach 1954-]955 badając luminescencję silnie
skoncentrowanego roztworu pyrenu zauważyli szerokie, nie posiadające struktury
oscylacyjnej pasmo emisyjne, które było przesunięte o ok. 700 .A (6000 cm-l)
w kierunku dłuższych fal w stosunku do normalnego, posiadającego strukturę
oscylacyjną pasma fluore.scencji drobiny pyrenu (rys. 1). Ponieważ nie za­
obserwowano nowego pasma w widmie absorpcji stężonego roztworu pyrenu,
Forster i Kasper przypisali ową anomalną luminescencję emisji wzbudzo­
nego dimeru pyrenu, utworzonego z jednej drobiny w singletowym stanie
wzbudzonym oraz z drugiej drobiny pyrenu w stanie podstawowym. Tego ro­
dzaju dimery zostały nazwane przez Stevensa [41] eks cym erami (excimer­
skrót od excited dimer), aby odróżnić je od dimerów stabilnych również w stanie
podstawowym.

Początkowo fluorescencja ekscymerów (fI. e.) była obserwowana dla pyrenu
i jego pochodnych, ale od roku 1954, a zwłaszcza w ciągu ostatnich kilku lat
(1962-1967) podobne zjawisko było obserwowane dla wielu innych węglowo­
dorów aromatycznych i ich pochodnych, zarówno w gazie, jak i w czystych
cieczach, roztworach czy też w stanach krystalicznych.
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Te liczne obserwacje sugerują, że w zasadzie, w wielocyklicznych węglowo­
dorach i ich pochodnych, tworzenie wzbudzonego dimeru jest nie wyjątkiem
lecz regułą. Należy wspomnieć, że pomiary czasu życia wskazują, że fI. e. za­
chodzi ze stanu singletowego kompleksu, a brak struktury oscylacyjnej oznacza,
że dimery te nie tworzą stabilnego układu w stanie podstawowym.

o

b

c

16 24 30
[x 1000 cm-t]

Rys. 1. Fluorescencja pyrenu w heptanie przy różnych stężeniach: (a) 10- 4 M, (b) 10- 3 M,
(c) 10- 2 M; wg pracy [13]

Kilka lat temu zwrócono uwagę na takie związki organiczne, w których
z przyczyn sterycznycb występują oddziaływania pomiędzy dwiema lub więcej
chmurami ładunków, zlokalizowanych w różnych częściach drobiny. Ponliędzy
atomami należącymi do tych różnych części drobiny, nie występują normalne
wiązania chemiczne. Oddziaływanie tego typu jest znane w literaturze pod
nazwą transannular interaction (TI) - oddziaływanie poprzez pierścienie.
Przykładami związków z TI są (n, m)-paracyklofany, w których dwa pierście­
nie benzenowe są połączone wspólnie w położeniu para przy pomocy grup
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alifatycznych (CH 2 )n. Niedawno zsyntetyzowano paracyklofan wielokrotny
zawierający cztery, ułożone jeden nad drugim pierścienie benzenowe. Innym
przykładem związku, w którym występują TI jest czterobenzo-2,2-paracyklofan,
zawierający dwa pierścienie antracenowe połączone grupami alifatycznymi
(rys. 2).

Paracyklofany, zarówno symetryczne (In == m), jak i niesymetryczne (n =1= m),.
pokazują charakterystyczną zmianę widma absorpcyjnego w porównaniu

(CH 2 )n (CH 2 )m

(CH 2 )2

'((.
(CH 2 )2a

c

e

cO d

Rys. 2. Przykłady drobin organicznych, w których występują transannular interactions (TI):­
(a) {n, m)-paracyklofan, (b) czterobenzo-(2,2)-paracyklofan, (c) (2,2,2)-dwucyklo-oktatrien(2,5,7),..

(d) (1,2,2)-dwucyklo-heptadien(2,5), (e) paracyklofan wielokrotny

z widmem benzenu, co wskazuje na znaczne oddziaływania występujące po­
między pierścieniami benzenowymi.

Wracając do ekscymerów należy zaznaczyć, że typy sił oddziaływania
potrzebne do ich utworzenia nie były przez długi czas dolładnie znane. Po­
czątkowo istniały dwie propozycje dotyczące tworzellia ekscymerów. Jedna.
z nich to wspomniana na wstępie propozycja Forstera i Kaspra. Z drugiej
strony proponowano [12, 17] ażeby fI. e. interpretować jako emisję zachodzącą.
znajniższego energetyczni e stanu powstałego wskutek przeIJływu ładunku
z jednej drobiny do drugiej (stany cha1'ge resonance - CR). Zasadniczo obie
sugestie wysunięto wówczas, gdy jeszcze posiadano stosunkowo mało informacji
doświadczalnych o fI. e. W ciągu ostatnich kilku lat, w wyniku nagromadzenia­
się zarówno faktów doświadczalnych, jak również badań teoretycznych zja-­
wisko to zostało zasadniczo wyjaśnione.
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Rys. 3. Diagram energii potencjalnej przy tworzeniu ekscymeru. W dolnej części rysunku
pokazano schematycznie pasmo fluorescencji oraz fluorescencji ekscymeru (fI. e.)

Rys. 3 podaje schematyczny wykres energii potencjalnej kompleksu dwóch
drobin jako funkcję odległości międzydrobinowej. Na rysunku zaznaczono
pewne wielkości charakteryzujące własności kompleksu ekscymerowego:

v/ z . e . - częstość przejścia z najniższego stanu ekscymerowego do stanu podsta­
wowego kompleksu (stan zdysocjowany),

B - energia wiązania ekscymeru,
Re - odległość pomiędzy drobinami tworzącymi ekscymer,
G - różnica pomiędzy energią dwóch drobin w stanie podstawowym przy

odległości Re a energią tych drobin w stanach podstawowych przy
R = 00.

Od teorii opisującej własności ekscymeru wymaga się bardzo wiele. Oprócz
poprawnej interpretacji wspomnianych wielkości żąda się m. in. obliczenia
czasu życia ekscymeru (i związanego z tym prawdopodobieństwa przejścia



595

do stanu podstawowego), jak ró",ież podania wspomnianych krzywych energii
potencjalnej. Należy zaznaczyć, że jeśli w rozważaniach teoretycznych ograni­
czamy się wyłącznie do problemu elektronów typu n, wówczas wszelkie próby
podania krzywych potencjalnych skazane są z góry na niepowodzenie. Roz­
szerzenie rozważań na wszystkie elektrony walencyjne atomów wchodzącycll
w skład kompleksu może dać zadowalające wyniki. Jednakże takie rozszerzenie
zagadnienia, zwłaszcza dla dużych układów, stwarza poważne trudności tYP11
rachunkowego.

Celem niniejszego artykułu jest skrótowe omówienie osiągnięć chemii kwan­
towej w interpretacji własności luminescencyjnych ekscymerów oraz układó,y
z Tl. Zagadnienia rozważane łączą się bardzo ściśle z heteroekscymerami oraz
z kompleksami typu charge transfer. Układy te nie będą jednak tutaj rozważane.

l. Koncepcja stanówekscytonowych ekscymeru
'E'

Forster [13] zaproponował następujący schemat tworzenia ekscymerów:
(i) Najniższym wzbudzonym stanem singletowym SI monomeru powinien

być stan typu L b , z którego przejście do stanu podstawowego So jest mało
prawdopodobne (natężenie oscylatora dla przejścia SI-+ S 0 W przybliż enil l
równe zeru). Względnie długi czas życia drobin w stanie SI(L b ) pozwoli, przy
dużej koncentracji, na utworzenie ekscymeru.

(ii) Ponad stanem SI(L b ) powinien być położony blisko stan S2 typu La, z któ­
rego moment przejścia do stanu podstawowego jest duży. Duże rozszczepienie
stanu S2(L a ) w przeciwieństwie do małego rozszczepienia stanu SI(L b ) powoduje
obniżenie jednej składowej S-;(La) poniżej najniższej składowej S-;(L b ). Przejście
z tego najniższego stanu singletowego kompleksu do stanu podstawowego
układu jest wg Forstera związane z fI. e..

Pokażemy w skrócie za Konijnenbergiem [20] w jaki sposób w przybli­
żeniu oddziaływania dipol-dipol powstają stany ekscymerowe zaproponowane
przez Forstera.

Oznaczmy funkcje stanu podstawowego dwóch drobin (jednakowych)
przez 'łP i 'łPI oraz funkcje stanów wzbudzonych tych drobin (funkcje ekscyto­
nowe) przez 'łPI(L a ), 'łPI(L b ), 'łPII(L a ) i 'łPII(L b ), gdzie tak jak poprzednio La i Lb
oznaczają wg Platta symetrię stanów wzbudzonych drobin.

Funkcję stanu podstawowego kompleksu dwóch drobin oraz funkcje stanó,v
wzbudzonych tego kompleksu można przybliżyć przez odpowiednie iloczyny
wyżej wspomnianych funkcji, a mianowicieo o o

'łP == 'łPI 'łPI I

'łP === 2- 1 / 2 [ 'łPI(La)'łPI:ł: 'łP'łPTI(La)]

'łPt- === 2- 1 / 2 [ 'łPI(Lb)'łPI:ł: 'łP'łPII(Lb)] . (1)
Hamiltonian dla rozważanego układu dwóch drobin I i II można rozdzielić

na trzy części
H === H1+H11+H' , (2)

39Postępy Fizyki, Tom XIX, zeszyt 6



596

gdzie HI oraz H II oznaczają hamiltoniany odpowiednio dla drobiny I oraz II,
natomiast w H' uwzględnione są wyrazy oddziaływania pomiędzy podukła­
dami I oraz II:

1  e 2
H' == UI(II)+UII(I)+ 2 L..J.., 1

,1
(I, II)

Tutaj UI(II) oznacza oddziaływanie pomiędzy kadłubem drobiny I (drobina I
z odjętymi elektronami typu n) a elektronami n drobiny II; podobne znaczenie
ma wyraz U1I(I). Wyraz trzeci w powyższym wzorze oznacza oddziaływanie
pomiędzy układem elektronów n drobiny I a układem tych elektronów w dro­
binie II.

Dla dużych odległości międzydrobinowych H' można przybliżyć (zobacz [20])
poprzez oddziaływania typu van der Waalsa:

e 2
H' == R3  (xp, x" +y p, y,,- 2zp, z,,) ,

p" "

(3)

gdzie R jest odległością pomiędzy środkami obu drobin, # oraz v odnoszą się
odpowiednio do elektronów drobiny I oraz II, a osie współrzędnych prosto­
kątnych x, y, z zostały wybrane w ten sposób, że w obu drobinach osie x oraz y
leżą w płaszczyźnie drobin, są równoległe do siebie i skierowane w tym samym
kierunku, natomiast osie z są skierowane ku sobie.

Można łatwo pokazać, że energie stanów wzbudzonych układu liczone
względem jego stanu podstawowego wynoszą 1

E ( :ł:: ) == E ( L )  MI(La)MII(La)"Pa m a I R3 ,
E ( :1: ) == E ( L )  MI(Lb)MII(Lb)"Pb m b I R3 , (4)

gdzie wektory M oznaczają momenty przejść ze stanu podstawowego mono­
meru do odpowiedniego stanu wzbudzonego, natomiast Em oznacza energię
odpowiedniego stanu wzbudzonego monomeru.

Ogólnie można pokazać (porównaj [18]), że każdy ze stanów wzbudzonych
monomeru na skutek oddziaływań międzydrobinowych jest stabilizowany
i destabilizowany o wielkość

M2
iJ E == R3 · (5)

Widać dalej (zob. rys. 4), że

iJE == E (lLa)- hVfl. e. .

1 Gdy drobiny nie zajmują położenia równoległego względem siebie, wówczas zamiast
drugich wyrazów we wzorach [4] występują wyrazy typu

MIM II
R3

3 (MIR) (MIIR)
R5
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Z warunków podanych przez Forstera ,,-rynika kilka wniosków dotyczących
własności fi. e. Po pierwsze, nie powinno się obserwować fI. e. w takich drobi­
nach, gdzie E(ILa) < E(IL b ). Po drugie, jeżeli nawet E(ILa) > E (ILb) to fi. e. nie
powinna występować, jeśli stan o symetrii La leży wysoko ponad stanem Lb
i ma stosunkowo nlały moment przejścia do stanu podstawowego.

Oba te wnioski nie zostały potwierdzone w doświadczeniach. Np. zaobser­
wowano fi. e. w 9-metyloantracenie czy też w perylenie [8, 42], gdzie ponad
wszelką wątpliwość stanem niższym energetycznie jest stan SI(L a ) a nie stan
SI(L b ). Zgodnie z warunkami Forstera, wyjątkowo korzystna sytuacja do
obserwacji fi. e. występuje w pyrenie, dla którego różnica w częstościach po­
między przejściami do stanów S2(L a ) i SI(L b ) jest LIv = 3100 cm-l, a natężenie

//////

52+(Lo)

5 2 (L o )
J ""-- ­--'­

"

+

5 1 (L b ) /JE
S(Lb)

5 2 -(L o )

51 (L b )
J

.ts<:? tjCi)' hl.eo '­(J)

..Q

Sa Monomer Dimer 5 0 5 0
Rys. 4. Schematyczne przedstawienie idei Forstera utworzenia ekscymeru

oscylatora f dla przejścia So-*SI(L b ) wynosi 0,39. Mniej korzystna sytuacja
występuje w naftalenie, dla którego odpowiednie wielkości wynoszą LIv =
= 2600 cm- l oraz f = 0,18, a wyjątkowo niekorzystnie przedstawia się ona dla
fenantrenu (LI; = 5100 cm-l, f = 0,18). W tym ostatnim wypadku różnica
w energii pomiędzy poziomami La i Lb jest tak duża, że rozszczepienie ekscyto­
nowe stanu La jest za małe do utworzenia poziomu ekscymerowego. Obserwo­
wanie fi. e. w fenantrenie [4] jasno wskazuje, że koncepcja ekscytonowa nie jest
słuszna. Wskazują na to również inne fakty.

Z dużym przybliżeniem dla serii węglowodorów aromatycznych można
przyjąć, że Re jest mniej więcej stałe. Z wzoru [5] wynika, że różnica częstości
pomiędzy poziomem La i poziomem ekscymerowym powinna być proporcjo­
nalna do kwadratu odpowiedniego momentu przejścia w monomerze. Porówna­
nie taIcie [4J wskazuje, że w tym wypadku nie występuje żadna liniowa korelacja.

39*
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Z drugiej strony, ponieważ z doświadczenia znane są LlE oraz M2 występujące
we wzorze (5), można obliczyć wzajemną odległość pomiędzy drobinami two­
rzącymi ekscymer. Obliczone w ten sposób wartości R mają wielkości w za­
kresie 1 do 3 A (np. dla benzenu 1,1, naftalenu 1,8, antracenu 1,7, fenantrenll 2,8,
perylenll 3; wszystkie wartości Re W A). Są to wielkości z przyczyn fizycznych
za małe. Przybliżenie oddziaływania dipol-dipol, wzór (3), przestaje być słuszne
przy małych odległoRciach i stosowanie go dla odległości mniejszych aniżeli
3 A jest całkowicie niellsprawiedliwione.

W tym miejscu należy wspomnieć niedawną pracę Birksa [6], w której
alItor pokazllje, że jest możliwe w pewnych wypadkach interpretowanie obser­
wowanej fI. e. jako emisji ze stanll ekscytonowego ekscymeru. Birks zalIważył
mianowicie, że w niektórych węglowodorach aromatycznych wyjątkowo nisko
leżą stany tYP1I 1 B b , do których przejście ze stanll podstawowego jest bardzo
silne (wartości f rzędll 1,6-2,3). Jak wiadomo, każdy stan ekscytonowy mo­
nomerll w wyniklI oddziaływania dipol-dipol ulega destabilizacji (zob. równa­
nie (5)) o LlE === M2/R3. W wypadku stanll typll l B b obniżenie to jest wyjątkowo
silne, ponieważ wartość momentu przejścia jest dllża. A.1Itor pokazał [6], że
jest możliwe utworzenie stanu ekscytonowego dla ekscymerll antracenu, penta­
cenu, 1,2-benzantracenu, 3,4-benzfenantrenu, pyrenll [9] oraz trójfenylenu
przy rozsądnej odległości Re === 3,53 A. Do wniosku Birksa powrócimy jeszcze
w dalszej części artykułu.

2. Koncepcja stanów typu CR ekscymeru

Zgodnie z teorią stanów WZblldzonych kompleksów z przenoszeniem ła­
dunków (kompleksy charge transfer - OT) w zasadzie nie ma żadnych powodów
aby one nie występowały, gdy mamy do czynienia z drobinami tego samego
rodzaju w roztworze czy też w kryształach.

Przybliżona fllnkcja falowa opislljąca stan OT samokompleksu ma postać

V' ( OR) === 2 -1/2[ V't V'li =f: V'r V'iiJ . ( 6 )

Stany takie za M1Irrellem [31] będziemy nazywać dalej stanami OR (charge
resonarnce), ponieważ występują one w układach składających się z tego samego
rodzajll drobin.

Prawdopodobne położenie i występowanie takich stanów jest oparte raczej
na przewidywaniach teoretycznych aniżeli na jakichś wynikach doświadczal­
nych 2. Np. Lyons [28] obliczył, że stany OR w kryształach antracenll i nafta­

2 Stany CR i stany ekscytonowe mają wiele podobnych własności. W zasadzie nie można
ich odróżnić od siebie. Pewne informacje o stanach CR mogą dać pomiary polaryzacji przejść.
Jeżeli przejście będzie spolaryzowane prostopadle do płaszczyzn dwóch drobin, będzie to
świadczyło, że pasmo to ma charakter CT. Jeżeli jednak pasmo będzie spolaryzowane w kie.
runku równoległym do płaszczyzny drobin, to z tego faktu oczywiście nie można wykluczyć
charakteru CT tego pasma (por. [32]).
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lenu mogą leżeć ok. O,-O, eV ponlzeJ najniższego stanu ekscytonowego
w tych drobinach. Z drugiej strony, Murrell i Tanaka [33J wnioskują, że na
ogół stany OR w aromatycznych samokompleksach powinny leżeć powyżej
najniższego stanu ekscytonowego, gdy drobiny są odległe od siebie o ok. 4 1\..
Niedawno Pope i in. [38J wysnuli na podstawie swych doświadczeń wniosek,
że najniższy stan OT w kryształach aromatycznych jest ulokowany ok. 0,3­
0,5 eV powyżej pierwszego wzbudzonego stanu singletowego monomerów tych
drobin. Ponieważ jest bardzo trudno obliczyć dokładne położenie stanów OR,
nie należy wspomnianych wyników Lyonsa i Murrella uważać za sprzeczne.

Energia stanu OR liczona względem stanu podstawowego przy dużych
odległościach międzydrobinowych może być wyrażona jako

E(OR) == I-.A-Q , (7)

gdzie l jest potencjałem jonizacyjnym monomeru, A - jego powinowactwem
elektronowym, a Q oznacza energię odclziaływania kulombowskiego pomiędzy
dodatnim a ujemnym jonem, powstałymi wskutek przeniesienia ładunku
z jednej drobiny do drugiej.

Dla serii węglowodorów aromatycznych można założyć, że kulombowskie
oddziaływanie Q jest w przybliżeniu stałe. Zakładając, że fI. e. zachodzi ze
stanu OR, widzimy z wyrażenia (7), że energia hv n . e . powinna zmieniać się
liniowo wraz ze zmianą l-A. Istotnie, istnieje w przybliżeniu liniowa zależność
dla powyższych wielkości. Jednakże nie można jeszcze z tego faktu wyciągać
wniosku, że istotnie fI. e. zachodzi ze stanu OR. Obliczone energie tych stanów
są większe od hv fl . e. o ok. 1 do 2 e V.

Jak widać z powyższych rozważań, ani koncepcja stanówekscytonowych,
ani koncepcja stanów OR nie jest adekwatna do poprawnego opisu zjawiska
luminescencji ekscymerów. Okazało się jednak, że połączenie obu koncepcji,
tzw. konfiguracyjne oddziaływanie pomiędzy stanami ekscytonowymi i sta­
nami OR daje poprawllY opis zjawiska.

3. Konfiguracyjne oddziaływanie pomiędzy stanami ekscytonowymi a stanami CR

Ogólne postawienie zagadnienia, to żądanie znalezienia rozwiązania równa­
nia Schrodingera dla kompleksu dwóch drobin traktowanych jako jeden układ
(inaczej jako "jedna drobina"). Jest to oczywiście zadanie znacznie trudniejsze
aniżeli szukanie rozwiązania dla pojedynczej drobiny wchodzącej w skład
kompleksu. Problem znacznie uprości się, jeśli drobiny wchodzące w skład
kompleksu słabo oddziałują pomiędzy sobą. Stany elektronowe dimeru opisu­
jemy wówczas przy pomocy funkcji zerowego rzędu. Niektóre z tych funkcji
przedstawiono już poprzednio, np. funkcję dla stanu podstawowego kompleksu,
funkcje typu ekscytonowego (1), czy też funkcje typu OR (6). Ogólniej mówiąc,
na funkcję falową dimeru (składającego się w ogólnym wypadku z dwóch
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różnych drobin A i B) możemy przyjąć dowolną kombinację linową postaci

'łP  ai'łPAA*B)+ }; bi'łPi(AB*) + }; Ci 'łPAA+B-) + l: di'łPi(A-B+)+..., (8 a)

i i i i
gdzie 1jJ(A *B) i 1jJ(AB*) oznaczają funkcje wzbudzonych lokalnie konfiguracji
drobiny.A lub B (stany ekscytonowe), a 1p(A+B-) oraz 1p(A-B+) są funkcjami
różnych konfiguracji powstałych wskutek przeniesienia ładunku z jednej dro­
biny do drugiej (stany OT lub OR).

W rozwinięciu powyższym opuszczono funkcje typu 1p(A*B*) czy też
1J' (A ++ B--), lub 'łP (A --B++), ponieważ energie tych konfiguracji są znacznie
wyższe od energii konfiguracji występujących we wzorze (8 a).

Podobnie dla stanu podstawowego dimeru (stan niestabilny) funkcja falowa
może być zapisana w postaci

'łP g  k'łPo(AB) + };ai'łPi(A*B) + };fJi'łPA AB *) + };Yi'łPi(A+B-) +

: i i
+ };i'łPi(A -B+) + ... , (8 b)

i

z tym, że a i , Pi' Yi, i  k.
Należy zaznaczyć, że utworzone funkcje opisujące stany elektronowe di­

meru mają różne mu1tipletowości - a więc oprócz funkcji stanów singletowych
mamy np. również funkcje stanów tripletowych. Do tego ostatniego problemu,
problemu stanów tripletowych ekscymerów, powrócimy w końcowej części
artykułu.

Należy również zwrócić uwagę Ozytelnika na fakt, że poprawny opis stanów
wzbudzonych dimeru zależy zarówno od wyboru funkcji zerowego rzędu, jak
również od właściwego wyboru tzw. parametrów empirycznych teorii (lub
inaczej od właściwej oceny wartości szeregu całek występujących w teorii).

Specyficzny charakter niniejszego artykułu nie pozwala na omówienie,
chociażby skrótowe, problemu właściwego wyboru tych parametrów. Wspomnę
jedynie, że trudności, jakie napotyka się przy poprawnej ocenie całek wy­
stępujących w obliczeniach, nie pozwalają na ogół na uzyskanie zadowalających
wyników dla heteroekscymerów czy też kompleksów typu OT . Jeżeli chodzi
o właściwy wybór funkcji zerowego rzędu to, jak widać Ż dyskusji w rozdziale 1,
uwzględnienie w obliczeniach wyłącznie funkcji typu ekscytonowego, przy
jednoczesnym pominięciu funkcji typu CR, nie daje wyników poprawnie opi­
sujących zjawisko fI. e. Z drugiej strony, pominięcie funkcji typu ekscytono­
wego a uwzględnienie tylko funkcji typu OR (rozdz. 2) daje również niezadowala­
jące wyniki.

Zwróćmy uwagę na jeszcze jeden fakt. Rozwiązując równanie Schrodingera
dla dimeru otrzymujemy zarówno funkcje falowe stanów elektronowych di­
meru (tzn. współczynniki a, b, c, d lub k, a, P, y, ) oraz energie odpowiadające
tym stanom. W zasadzie nie ma sensu mówić o stanach ekscytorrowych czy
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też stanach OR ekscymeru, gdyż stany obu typów mogą wchodzić z podobnymi
wagami do funkcji falowej danego stanu wzbudzonego dimeru. Może się jednak
zdarzyć taka sytuacja, że któryś ze współczynników w rozwinięciu (8 a) ma
dużą wartość w porównaniu z innymi. Wówczas mówimy, że dany stan ma
w zasadzie charakter wyróżnionej konfiguracji. Jednakże należy pamiętać, że
nie ma sensu mówić o "czystych" stanach ekscytonowych dimeru czy też o jego
"czystych" stanach OR. Dlatego też wspomniany poprzednio (rozdz. 1) wniosek
Birksa [6, 9], że najniżej leżący stan ekscymerowy w niektórych dimerach
węglowodorów aromatycznych powstaje ze stanu ekscytonowego typu lBb
oznacza, że konfiguracja typu 1 Bb wchodzi z dużą wagą do funkcji falowej
najniższego stanu ekscymerowego wspomnianych dimerów.

3.1. Ekscymery

Obliczenia dla dużych układów drobin przy uwzględnieniu oddziaływania
konfiguracyjnego pomiędzy stanami ekscytonowymi i stanami OR przeprowa­
dzało wielu autorów. Konijnenberg [20] po raz pierwszy wykonał tego typu
obliczenia dla ekscymerów pyrenu i naftalenu przy ustalonej odległości (3 A)
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Rys. 5. Perylen - krzywe energii potencjalnej ekscymeru [33]: (a) bez uwzględnienia nakry­
wania orbitali molekularnych, (b) z uwzględnieniem nakrywania orbitali molekularnych
Na rys. po prawej stronie pominięto stany u, których energie przy uwzględnieniu efektu nakry­

wania praktycznie nie ulegają zmianie

pomiędzy drobinami. Podobnie Murrell i Tanaka [33] obliczyli zmiany energii
przejść elektronowych jakie występują przy dimeryzacji naftalenu, antracenu,
perylenu i pyrenu. Okazało się, że obserwowanych zmian emisyjnych nie można
wyjaśnić, jeśli zaniedba się nakrywanie orbitali molekularnych pomiędzy obu
drobinami wchodzącymi w skład dimeru. W tym przybliżeniu nie ma oddziały­
wania pomiędzy stanem podstawowym i stanami ekscytonowymi z jednej
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strony, a stanami typu OR z drugiej. Zagadnienie sprowadza się więc do roz­
patrywania osobno stanów typu ekscytonowego i osobno stanów typu OR,
co jak wiadomo, nie daje poprawnych rezultatów.

Uwzględnienie efektu nakrywania orbitali pomiędzy różnymi drobinami
dimeru jest zilustrowane na rys. 5. Jak widać, uwzględnienie tego efektu zmie­
llia w sposób znaczny położenie stanów wzbudzonych ekscymeru w stosunku
do sytuacji bez uwzględnienia nakrywania.

Położenia energetyczne stanów wzbudzonych dimeru były obliczone przez
l\iurrella i Tanakę [33] jako funkcje odległości międzydrobinowej R. Okazało
się, że otrzymuje się zgodność pomiędzy obliczoną a zmierzoną długością fali
emitowanej przez ekscymer przy odległości ok. 3 A.

W serii prac Mc Glynn i jego współpracownicy [1, 4, 5, 29, 39] badali
problem ekscymerów drobin rozważanych w pracy [33] oraz ekscymerów
benzenu i szeregu pochodnych metylowych naftalenu. Zgodność pomiędzy
obliczoną a zmierzoną długością emitowanej fali przez ekscymer uzyskano
przy podobnych odległościach Re jak w pracy [33].

Autorzy podają współczynniki mieszania konfiguracji ekscytonowych i OR
w funkcji falowej stanów wzbudzonych ekscymeru. Funkcja najniższego stanu
wzbudzonego ekscymeru 'łPe była zapisana w postaci

'łPe === a'łP (SI) + b'łP (OR) ,

tzn. jako kombinacja liniowa funkcji najniższego singletowego stanu wzbudzo­
nego monomeru oraz funkcji stanll OR. Współczynniki mieszania a oraz b
dla różnych odległości R miały następujące wartości:R (A) a b

3,0 0,75 0,583,5 0,88 0,436,0 0,99 0,001
Dla dużych odległości (> 5 A) oddziaływania pomiędzy drobinami są słabe

i, jak widać, stany wzbudzone kompleksu są praktycznie stanami ekscytono­
wymi. Jednakże dla odległości, przy których tworzy się ekscymer, sytuacja
ulega zmianie. Do funkcji falowej 'łPe ekscymeru wchodzą z dużą wagą stany CR.

W pracach omawianych wyżej autorzy ze względu na prostotę rachunków
zakładali, że drobiny wchodzące w skład dimeru tworzą konfigurację o wysokiej
symetrii (dla benzenll D 6h , a dla innych węglowodorów aromatycznych D 2h ).
Niestety, nie ma prawie żadnych informacji doświadczalnych o wzajemnym
ustawieniu drobin tworzących ekscymer 3. "r układach o wysokiej symetrii
przejście pomiędzy najniższym stanem wzbudzonym dimeru a jego stan3ill
podstawowym jest dipolowo wzbronione. Azumi i Me Glynn [5] analizo"\vali

3 Ostatnio M a t ag a i jego współpracownicy [30] zmierzyli czasy gaśnięcia fluorescencji
ekscymerów antracenu, perylenu, pyrenu oraz 1-metylonaftalenu w sztywnym ośrodku w niskich
temperaturach. Z obserwacji swych autorzy wyciągają wniosek, że emisja ze stanu ekscymero -,
wego jest wzbronion i że ekscymery tych drobin mają symetryczną strukturę sandwiczową.
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przy pomocy teorii grup różne konfiguracje geometryczne ekscymerów, w któ­
rych płaszczyzny obu drobin są równoległe. Okazało się, że przejście z naj­
niższego stanu wzbudzonego ekscymeru do stanu podstawowego układu jest
wzbronione także w wypadku niższych symetrii układu takich jak C 2h ' Ch
czy też 8 2 (rys. 6). Dozwolone przejście jest jedynie wówczas, gdy kąt pomiędzy
odpowiednimi wiązaniami obu drobin jest różny od zera.

Azumi i Azumi [2] w zupełnie podobnym schemacie rachunkowym jak
w pracach [1], [4], [5J, [29], [39] wykonali obliczenia energii ekscymeru nafta­
lenu dla ustalon3j odległości R == 3 .A, ale przy różnych wartościach kąta a
pomiędzy odpowiednimi wiązaniami drobin naftalenu (rys. 7). Obliczone energie
stanu podstawowego dimeru naftalenu oraz jego najniższego stanu wzbudzonego
wykreślili jako funkcję kąta u. Okazało się, że występują dwa minima w wy­
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Rys. 6. Schematyczne przedstawienie różnych konfiguracji dimeru naftalenu: (a) konfiguracje
z przejściem wzbronionym, (b) konfiguracje z przejściem dozwolonym

padku krzywej dla stanu wzbudzonego: jedno minimum przy a == 0°, a drugie
przy a == 75°. Autorzy wyciągają stąd wniosek, że ekscymer jest stabilny
w wypadku obu kątów. Po wzbudzeniu, drobiny tworzące ekscymer przyjmują
obie konfiguracje. W pierwszym wypadku przejście ze stanu wzbudzonego
do stanu podstawowego jest wzbronion, na,tomiast w drugim jest ono dozwo­
lone. 'o ostatnie przejście jest przypisane przez autorów obserwowanej fI. e. di­
mEru naftalenu.

Do powyższych wyników ilościowych należy podejść z dużą ostrożnością.
Alltorzy minimalizują wyłącznie energię układu elektron5w n ekscymeru,
i na podstawie tych obliczeń wyciągają wnioski odnośnie do najbardziej ko­
rZYHtnej konfiguracji drobin tworzących ekscymer. Uwzględnienie w oblicze­
niach pozostałych elektronów walencyjnych może zmienić w znaczny sposób
sytuację. Jednakże wniosek wyciągnięty przez autorów, że konfiguracja ekscy­
meru nie musi być konfiguracją o najwyższej symetrii, wydaje się poprawny.
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W innej pracy ci sami autorzy [3] obliczyli czasy życia fI. e. naftalenu przy
różnych konfiguracjach dimeru. Dla stabilnej konfiguracji przy a == 75° obliczony
czas życia wynosił 6,3 X 10- 6 s, co dobrze zgadza się z danymi doświadczalnymi
(1,2-1,4 X 10- 6 s).

Niedawno została rozwinięta tzw. rozszerzona metoda Hiickela, w której
rozważa się wszystkie elektrony walencyjne atomów wchodzących w skład
dro biny. Metoda ta okazała się szczególnie użyteczna w o bliczaniu konfor­
macji równowagi drobin. Opierając się na tej metodzie C h e s n u t i in. [11]
wykonali obliczenia dla ekscymerów benzenu, toluenu i p-ksylenu. Obliczono
dla dimerów tych drobin krzywe energii potencjalnej dla stanu podstawowego
oraz dla pierwszego stanu wzbudzonego układów. Uzyskano zadziwiająco dobre
wyniki dla szeregu wielkości charakteryzujących ekscymer. Np. dla dimeru

- -"""-- "r "I
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I" .J
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Rys. 7. Konfiguracje dimeru naftalenu, dla których Azumi i Azumi [2, 3] wykonali obliczenia:
a = 0 0 (D 2h ), 0 0 < a < 90 0 (0 2 ), a = 90 0 (8 4 )

benzenu obliczono, że B == 0,19 eV (dośw. wartość 0,22 eV), G == 0,21 eV
(0,2-0,3 eV) przy Re == 3,4 A. Podobnie dla p-ksylenu, dla którego przez
dłuższy czas nie obserwowano fI. e., obliczono energię wiązania rzędu 0,01 eV
przy Re  4,2-4,4 A.

3.2. Absorpcja ekscymerów i układów z TI

Jak zaznaczono poprzednio, stan podstawowy ekscymerów jest stanem
niestabilnym (zob. rys. 3). Dlatego też nie obserwuje się absorpcji ekscymeru
ani w stanie gazowym, ani też w roztworze. W kryształach natomiast, drobiny
wchodzące w skład dimeru są utrzymywane w stałej odległości pomiędzy sobą
i w tym wypadku należy oczekiwać możliwości zaobserwowania absorpcji.
W wypadku kryształu, w którym dwie drobiny wchodzące w skład dimeru
tworzą konfigurację o wysokiej symetrii D 2h lub zbliżoną do niej, przejście
elektronowe ze stanu podstawowego do najniższego stanu wzbudzonego jest
wzbronione, natomiast przejścia do wyższych stanów wzbudzonych są dozwo­
lone. W związku z tym, interesująca wydaje się praca Tanaki [42]. Autor
ten zaobserwował pasmo absorpcyjne odpowiadające przejściu o energii ł--J 3,3 eV
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w krysztale perylenu tworzącego formę a, która odpowiada konfiguracji di­
meru. Natomiast w krysztale perylenu tworzącego formę {J (odpowiada ona
monomerowi) tego pasma nie zaobserwował. Obliczenia teoretyczne szeregu
autorów związane z fI. e. interpretują położenie tego pasma absorpcyjnego
w dimerze perylenu jako przejście elektronowe do drugiego wzbudzonego
stanu singletowego ekscymeru.

Dotychczas, poza krótką wzmianką we wstępie, nie było mowy o układach,
w których występują tzw. transannular interaction (Tl). Uważny Czytelnik
łatwo jednak zauważy, że w wypadku, gdy ograniczamy swoje rozważania
wyłącznie do układów elektronów n, wszystkie wnioski dotyczące ekscymerów
są praktycznie takie same jak dla odpowiednich układów z Tl. Problem ekscy­
meru benzenu rozwiązuje się zupełnie tak samo jak problem (n, m)-paracyklo­
fanów, ekscymery antracenu tak samo jak czterobenzo-2,2-paracyklofan, etc.
Jednym słow'em, metoda interpretacji własności epektroskopowych ekscyme­

. rów oraz układów z Tl w przybliżeniu elektronów n jest taka sama.
Układy z Tl są układami n-elektronowymi, w których w odróżnieniu od

ekscymerów poszczególne części drobiny są utrzymywane w stałej odległości
pomiędzy sobą. Różnią się one od ekscymerów tym, że są stabilne również
w stanie podstawowym. Dlatego też w wypadku ekscymerów interpretujemy
ich własności emisyjne, natomiast w wypadku układów z Tl przede wszystkim
ich własności absorpcyjne. Należy jednak podkreślić, że w zasadzie nie ma
różnicy pomiędzy pojęciem ekscymeru a układem z Tl (oczywiście tylko wówczas,
gdy ograniczamy swoje rozważania do elektronów n), ponieważ oddziałJ"wania,
które występują w ekscymerze, to przecież nic innego jak oddziaływania poprzez
pierścienie (TI).

Systematyczne badania teoretyczne układów z Tl prowadzili In. in. Kou­
tecky i Paldus [21, 23, 24, 34-36] oraz Rice i jego współpracownicy [15,
16, 43]. Szczególnie dużo uwagi poświęcono {n, m)-paracyklofanom. Widma
elektronowe tych związków są praktycznie identyczne z widmami p-ksylenu
lub benzenu dla n, m  4, jednakże bardzo znaczne różnice występują w wy­
padku gdy n i m są równe 2 lub 3. Np. widmo roztworu (2,2)-paracyklofanu
w temperaturze pokojowej zawiera szerokie pasma absorpcyjne nie posiadające
struktury oscylacyjnej z maksimami absorpcji przy 3100, 2900, 2600 i 2250 A
(dla porównania widmo benzenu ma trzy pasma z maksimami przy 2600, 2000
i 1850 1\.). Widmo (3,3)-paracyklofanu jest podobne do widma (2,2)-paracyklo­
fanu, ale jest przesunięte w stronę krótszych długości fal.

Obliczenia dla paracyklofanów wykonywano przyjmując, że dimer benze­
nowy ma symetrię D 6h , tzn. obie drobiny benzenu tworzą strllkturę "sandwi­
czową", w której płaszczyzny obu drobin oraz odpowiednie boki w drobinach
są równoległe do siebie. Otrzymano poprawną interpretację przejść singleto­
wych obserwowanych w (n, rn)-paracyklofanach. Pokazano, że w wypadku
zwiększania odległości pomiędzy pierścieniami benzenowymi (wzrastające war­
tości n) widma elektronow (n, rn) - :laraC)T lrlofanów przechodzą w widmo ben­
zenu.
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Badania rentgenogTaficzne wykazały, że pierścienie benzenowe w (2,2)-para­
cyklofanie nie tworzą płaskiej konfiguracji heksagonalnej, lecz są troszeczkę
odkształcone. Poza tym w drobinie tej maksymalne i minimalne odległości
pomiędzy odpowiednimi atomami w pierścieniach benzenowych wynoszą odpo­
wiednio 3,09 i 2,75 .l, a analogiczne odległości w (3,3)-paracyklofanie są 3,31
i 3,14 .l. W tym ostatnim związku pierścienie benzenowe nie znajdują się
dokładnie jeden nad drugim.

Wpływ wspomnianych wyżej odkształceń był dyskutowany w pracach
teoretycznych. Pierwszy efekt, odkształcenie pierścieni benzenowych, ma pewien
wpływ na niektóre przejścia elektronowe, natomiast efekt przesunięcia wza­
jemnego pierścieni benzenowych jest zaniedbywalny. Czytelnika pragnącego
poznać dalsze szczegóły obliczeń oraz obliczenia wykonane dla szeregu innych
związków organicznych z TI kieruję do prac [15], [16], [21]-[24], [34]-[37],
[43]. Warto dodać, że niedawno badano teoretycznie paracyklofan wielokrotny,
zawierający cztery pierścienie benzenowe. Widmo absorpcyjne tego związku
w porównaniu do widma (2,2)-paracyklofanu jest przesunięte w stronę dłuższych
fal. Obliczenia wykonane dla przejść elektronowych poprawnie interpretują
te przesunięcia. Obliczenia przejść elektronowych przeprowadzono również
dla anionu (2,2)-paracyklofanu [16]. Anion ten pokazuje 4 maksima przy 7600
i 3600 .l. Podobne obliczenia [16] dla anionu (4,4)-paracyklofanu wskazują,
że pierwszego przejścia elektronowego dla tej drobiny należy szukać aż w pod­
czerwieni (ok. 3300 cm-l)!

3.3. Stany tripletowe ekscymerów i paracykIofanów

Wielu autorów sugerowało, że ekscymery powinny występować równIe z
w stanach tripletowych. Przez wiele lat próbowano zaobserwować te stany.
Jak dotychczas, zasugerowano takie obserwacje tylko w dwóch pracach. Castro
i H o c h s t r a s s er [10] badali niskotemperaturową fosforescencj ę kryształów
p-dwubromobenzenu, 1,3,5-trójbromo i 1,3,5-trójchlorobenzenu. Widmo emi­
syjne, które oni identTfikują jako fosforescencję ekscTmeru, jest przesunięte
w stronę dłuższych fal w stosunku do widma fosforescencji monomerów tych
związków. Lim iChakra barti [25] również badali fosforescencję halogenków
benzenu. Ich widma były znacznie więcej prz3sunięte w stronę dłuższych fal aniżeli
widma z pracy [10]. Lim iChakra barti [25] podejrzewają, że emisja obserwo­
wana przez Castro i Hochstrassera jest fosforescencją fotoproduktów, a nie
fosforescencją ekscymerów halogenków benzenu. Autorzy [25] piszą również,
że wszelkie próby zaobserwowania fosforescencji ekscymerów węglowodorów
aromatycznych zakończyły się niepowodzeniem.

Z teorii ekscymerów wynika, że występują w nich stany tripIetowe, a stan
fosforescencyjny ekscymeru jest niższy od odpowiedniego stanu monomeru.
Potwierdza to fakt występowania fosforescencji w paracyklofanach. VVIdmo

ł Dla porównania anion benzenu ma maksimum absorpcji przy 4200 A.
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fosforescencji (2,2)-paracyklofanu jest przesunięte o ok. 5000 cm- l w stronę
dłuższych fal w porównaniu do widma fosforescencji benzenu, podczas gdy
widmo fosforescencji (4,4)-paracyklofanu jest przesunięte tylko o ok. 1000 cm-l.
Obserwacje te zostały na ogół poprawnie zinterpretowane przez obliczenia
teoretyczne.

Kończąc artykuł pragnę podkreślić, że badania teoretyczne i doświadczalne
nad wspomnianymi układami są niezwykle ważne. Stanowią one pierwszy
etap do poznania oddziaływań w dużych makrodrobinach, a w szczególności
w biodrobinach. Są to jednym słowem związki modelowe dla badań nad poli­
merami i biopolimerami (por. np. [26, 27]).

€.
Abstraet: Intermoleeular interaetions of organie moleeules (oeeuring in exeimers) and so­

-ealled transannular interaetions are reviewed.
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Optyczne i elektryczne własności halogenków srebra

Optical and Electrical Properties oC Silver Halides

I. Wstęp

Celem niniejszego artykułu jest poinformowanie czytelnika o wynikach
badań prowadzonych od szeregu lat nad niektórymi substancjami grupy AIB VIJ
zwanymi halogenkami srebra: AgOl, AgBr i AgJ - (AgHal).

Zasadniczym tematem artykułu nie będzie jednak proces fotograficzny,
pomimo iż własności tych substancji kojarzą się głównie z fotografią. Spróbu­
jemy bowiem przedstawić systematyczny przegląd badań nad najbardziej
podstawowymi własnościami optycznymi i elektrycznymi tych substancji.
Ze szczególną uwagą omówimy zjawiska przewodnictwa jonowego, absorpcji,
fotoprzewodnictwa, luminescencji i elektroluminescencji, które dostarczają in­
formacji o procesie przekazywania energii w AgHal. Rozważania nasze ogra­
niczymy do substancji krystalicznych o wysokiej czystości, tylko w niektórych
wypadkach odwołamy się do wyników badań substancji aktywowanych.

II. Hodowla kryształów. Struktura sieci [18], [23], [32], [67J

Badania halogenków srebra koncentrują się głównie na dwóch związkach
AgCl i AgBr. Decyduje o tym łatwość uzyskania kryształów tych substancji
w różnej formie zarówno bardzo cienkich warstw, jak i kryształów o dużych
rozmiarach.

Najcieńsze warstwy można uzyskać metodą napylenia, którą stosuje się
dla wszystkich trzech związków: AgOl, AgBr i AgJ. Stosować można w tym
wypadku metodę napylenia cienkiej warstwy srebra, którą następnie poddaje
się działaniu gazu halogenu. Warstwy o grubości 20-100 [.L uzyskuje się sta­
piając AgOl lub AgBr pomiędzy dwiema płasko równoległymi płytkami szkła
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lub kwarcu. Można również usunąć jedną lub obie warstwy podkładu przez
umieszczenie próbki w HOI, w którym rozpuszcza się powierzchniowa warstwa
AgOl i AgBr.

Oienkie jednorodne warstwy halogenku srebra można uzyskać także przez
zanurzenie dwóch płytek kwarcu "\v roztopionej masie AgOllub AgBr. Warstwa
AgHal pomiędzy tymi płytkami utworzy się wskutek działania sił kapilarnych
pomiędzy stopioną substancją a podkładem.

Uzyskane tymi metodami cienkie warstwy AgHal nadają się w zasadzie
do wszystkich pomiarów optycznych, wykazują ponadto dodatkową zaletę ­
można otrzymać obraz wytrąconego w nich srebra stosując normalny proces
wywoływania fotograficznego.

Duże kryształy AgOl i AgBr, które w całym obszarze temperatur posiadają
strukturę regularną typu N aOI, uzyskać można na drodze ochładzania stopio­
nych substancji. Nadają się do tego wszystkie metody krystalizacji: Ozochral­
skiego, Kyropoulosa, Bridgmana i Stockbargera. Szybkości wzrostu są sto­
sunkowo duże i zawierają się pomiędzy 1 mm/godz. a 1 cm/godz. w zależności
od średnicy pojemnika. Gradient skoku temperaturowego '""'-'10 0 0/cm wyma­
gany dla wzrostu tych kryształów nie jest zbyt trudny do uzyskania.

Kryształy AgOI i AgBr nie posiadają wyróżnionych płaszczyzn łupliwości,
co znacznie ułatwia proces cięcia i polerowania. Po zakończeniu polerowania,
które prowadzi się przy użyciu substancji rozpuszczających, takich jak: Na 2 S 2 03,
KJ, NH 4 0H i przeprowadzeniu trawienia (HOI, KON), ze względu na wyjąt­
kową łatwość tworzenia się napięć oraz dyslokacji powstających w wyniku
deformacji plastycznej, konieczne jest długotrwałe wygrzanie kryształów z na­
stępującym powolnym ochładzaniem.

Metoda krystalizacji ze stopu nie znajduje zastosowania dla związku AgJ.
Jest za to odpowiedzialna przemiana struktury, która zachodzi niezwykle
gwałtownie w temperaturze 146°0. Jodek srebra topi się w temperaturze 556,8°0
(rozkład), powyżej 146°0 posiada strukturę sieci typu AgJ, którą tworzy re­
gularna przestrzennie centrowana sieć atomów jodu i statystycznie rozrzucone
atomy srebra; poniżej tej temperatury sieć przechodzi w heksagonalną (W11rcyt).
Ta przemiana struktury związana jest z dużą zmianą stałych sieci. Powoduje
to zupełne zniszczenie kryształu. Kryształy AgJ stosunkowo niewielkich roz­
miarów można hodować z roztworów mieszanin rozpuszczających tę sól.

III. Defekty sieci a przewodnictwo jonowe

Na wstępie należy zwrócić uwagę, że w najogólniejszym ujęciu istnieją
dwa rodzaje defektów; jedne z nich, które można nazwać defektami pierwotnymi
lub elementarnymi, obejmują defekty typu Schottky'ego, Frenkla, a nawet
ekscyton, dziurę i elektron, inny zaś typ defektów stanowią wytrącenia oraz
różnego rodzaju skupiska defektów elementarnych. Jak widać, zasadnicza
różnica pomiędzy tymi dwoma typami defektów leży w ilości elementów two­
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rzących. defekt. Podział ten jest uzasadniony przez fakt, że te same defekty
elementarne raz rozproszone w sieci, a w innym wypadku zlokalizowane
w formie zgrupowań, mogą zupełnie zmienić własności substancji. Typowym
przykładem takiej sytuacji jest zależność ruchliwości dziur w AgBr od tem­
peratury wygrzewania, którą omówimy w dalszej części artykułu.

Najważniejszych informacji o defektach kryształów AgH al dostarczyły
badania przewodnictwa jonowego przeprowadzone przez Lehfeldta [4] oraz
Kocha i Wagnera [5]. Wyniki badań zależności przewodnictwa AgOI i AgBr
uzyskane przez Lehfeldta pokazuje rys. 1. Ogólnie możn powiedzieć, że prze­

10- 2
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Rys. l. Przewodnictwo jonowe halogenków srebra [4], [9]

wodnictwo AgH al rośnie wraz z temperaturą. Istnieją jednak dwa rodzaje
tej zależności. Przewodnictwo w temperaturach niskich (poniżej 40°0 dla Ag9 1 )
w naj czystszych dotąd uzyskanych kryształach zależne jest od poddanego
badaniom kryształu. Jak stwierdzono, o przewodnictwie w tym obszarze tem­
peratur decydują domieszki. W temperaturach wyższych ujawnia swe istnienie
przewodnictwo niezależne od domieszek, a więc charakterystyczne dla danego
typu sieci i związku chemicznego.

Roch i Wagner [5] opisali przewodnictwo charakterystyczne AgH al przy, ,
pomocy rownan:

AgOl:

AgBr:

(J = 3 .104e-9250/T

(J = 1,8 '105e-9100/T
(3.1)

Tego typu zależność przewodnictwa od temperatury można wyjaśnić przy
założeniu, że w przewodnictwie tych substancji biorą udział defekty Frenkla
lub Schottky'ego (rys. 2).

Najprostsze rozważania przeprowadzone przez Motta i Gurneya [9] dlaPostępy Fizyki, Tom XIX, zeszyt 6 40
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stanu równowagi termicznej dają w wyniku następującą zależność ilości de..
fektów od temperatury:

defekty Frenkla: n = (NN')1/2e-łwlkT
defekty Schottky'ego: n = (N_n)e-WslkT (3.2)
gdzie: N - ogólna ilość atomów, N' - ogólna ilość położeń międzywęzłowych,
W - praca potrzebna do utworzenia defektu, T - temperatura (OK).

Ruchliwość raz utworzonego defektu określona jest przez pewną barierę
potencjału U, którą spotyka np. atom międzywęzłowy przy przejściu z jednego
położenia międzywęzłowego w drugie. Przejście to jest możliwe dzięki temu,
że atom wykonuje drgania termiczne w sieci z częstością v i wobec tego istnieje
prawdopodobieństwo

p  ve- U/kT (3.3)

na wykonanie skoku do sąsiedniego położenia. Zwróćmy teraz uwagę na to,
że defekty, które tu rozważamy, posiadają ładunek elektryczny, wobec czego
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Rys. 2. Mechanizm tworzenia się defektu Frenkla i Schottky'ego

substancja będzie wykazywać przewodnictwo proporcjonalne zarówno do ilości
defektó,v, jak i ich ruchliwości:

(J == <10 e-ł(Wo+ Uo)/kT .

.;

Bardziej dokładne rozważania (patrz [9]) dają tę zależność w następującej
formie dla defektu Schottky'ego:

(J == (Joe-!(lVo+Uo)/kT
(3.4)

Go == yBCN e 2 va 2 /kT ,

gdzie y, B, C - stałe zależne od typu sieci, substancji i rodzaju defektu W przy­
padku, gdy o przewodnictwie decyduje jon międzywęzłowy, w miejsce N
wstawiamy (NN')1/2 i zmieniamy stałe y, B, O.

Dalszych informacji o roli defektów w przewodnictwie AgH al dostarczyły
eksperymenty Kocha i Wagnera, w których poddano badaniom AgOI i AgBr
aktywowane OdCI 2 , CdBr 2 (lub PbCl 2 i PbBr 2 ). Umieszczenie w sieci halogenków
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srebra kationu dwuwartościowego jest związane z utworzeniem się jednego
pustego węzła, ponieważ każdy jon Cd++ zastępuje dwa jony Ag+. vV ten sposób
dzięki aktywacji możemy wyt,vorzyć w sieci pewną stałą ilość trwale pustych
węzłów. Dzięki temu pomiary przewodnictwa przeprowadzone w odpowiednio
niskich temperaturach, takich, by ilość defektów generowanych termicznie
była mniejsza od utworzonych w wyniku aktywacji, pozwalają ustalić za­
leżność ruchliwości defektów od temperatury. Zależność ta jest określona
wzorem:

v == voe-UolkT (3.5)

Pomiary tego typu dały w rezultacie następujące wyniki na V o : U,12 cm 2 jV
1 0,95 cm 2 jV, Z2ŁŚ Do: 6 kcal/mol i 8,2 kcal/mol odpowiednio dla AgOI i AgBr.

Mając te dane można wyznaczyć W o z pomiarów prowadzonych dla sub­
stancji czystych, ponieważ w tym wypadku przewodnictwo jest określone
przez zależność proporcjonalną do exp{-ł(1V o + Uo)/kT}. Uzyskano wartości
W o == 2,5 -10 4 cal i 2 .10 4 cal odpowiednio dla AgOI i AgBr. Ponadto pomiary
tych autorów wskazywały na to, że "\v przewodnictwie AgH a l biorą udział
defekty Frenkla. Przy założeniu jednakowych wartości dla ruchliwości jonów
międzywęzłowych i luk po jonach w AgH al uzyskano zaskakujący rezultat
dla AgBr - w pobliżu temperatury topnienia koncentracja jonów srebra
międzywęzłowego wynosi 2 % i spada do wartości 10- 20 % w temperaturze
ciekłego powietrza.

Oczywiście, że obliczone w ten sposób stężenie defektów w niskich tem­
peraturach nie odpowiada rzeczywistej ich ilości, dotyczy bowiem defektów
powstających w wyniku termicznych drgań sieci. Przewodnictwo jonowe naj­
czystszych kryształów AgH al dotąd uzyskanych poniżej temperatury 0°0 jest
związane z domieszkami.

Badania opublikowane przez Kocha i Wagnera w 1938 r. były nie­
jednokrotnie powtarzane przy użyciu udoskonalonych lub zupełnie nowych
metod. Przyczyną tego był fakt, że wyniki tych autorów wskazują na donli­
nującą rolę w zjawiskach przewodnictwa międzywęzłowego jonu srebra, a więc
przewagę defektów Frenkla. Szereg zjawisk zachodzących w halogenkach
srebra staje się prostszymi w interpretacji, jeśli założyć istnienie defektów
Schottky'ego w sieci AgHal [10]. Badania opublikowane do chwili obecnej
wskazują jednak na przeważającą rolę defektów Frenkla w temperaturach
poniżej 300°0. Rozbieżności pojawiają się- w interpretacji eksperymentów
prowadzonych w temperaturach wyższych, i tak np.: badania Lawsona
i Kurnicka [lJ wskazują nawet na przeważającą rolę defektów Schottky'ego
w temperaturach bliskich topllieniu AgHal (AgOI 455°0, AgBr 434°0), podczas
gdy badania przeprowadzone przez C. R. Berry dopuszczają i to w sposób
dyskusyjny defekty Schottky'ego, jednak w ilości nie większej niż 10 % ogólnej
liczby defektów, przy przeważającej ilości defektów Frenkla. Trzeba zazna­
czyć, że ponieważ usunięcie defektu Schottky'ego z sieci związane jest z dyfuzją
tego defektu na powierzchnię kryształu, to nawet mała ilość wytworzonych

40.
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w wyższej temperaturze defektów Schottky'ego może przy obniżaniu tem­
peratury ulec "zamrożeniu" znaczllie łatwiej niż defekty Frenkla.

Najbardziej charakterystyczllą cechą AgHal jest łatwość tworzenia się
wewnątrz sieci krystalicznej skupisk defektów pierwotnych w formie ziaren
lub struktury mozaikowej. Zjawisko to poddaje się szczególnie łatwo obser­
wacji, ponieważ można je związać z wytrąceniem srebra na tego typu defektach.
Wytrącenia srebra tworzą się pod wpływem światła o energii kwantu odpo­
wiadającej skrajowi pasma absorpcji, w przypadku halogenków srebra odpo­
wiednio aktywowanych wytrącenie metalu odbywa się pod działaniem światła
o jeszcze niższej energii. W porównaniu z energiami koniecznymi do utwo­
rzenia wytrąceń w illnych substancjach (np.: ZnS, CdS, CuJ) są to energie
wyjątkowo niskie. vVytrącenie srebra w AgH al zachodzi także w przypadku
przepływu prądu przez te substancje (srebro elektrolityczne) oraz pod wpływem
deformacji plastycznej. Stwierdzono ponadto, że deformacja plastyczna i zwią­
zane z nią dyslokacje w sieci stanowią "zarodzie", na których następuje wy­
trącenie srebra.

Badania przeprowadzone przez Hedgesa i Mitchella [11] dostarczają
bezpośrednich dowodów na to, że srebro wytrąca się wzdłuż dyslokacji na
krawędziach substruktury polihedralnej halogenków srebra. Odkładanie się
metalicznego srebra w czystych kryształach AgHal tłumaczy teoria Gurneya­
-Motta podana w 1938 r. ([12], a także [9]). Zgodnie z tą teorią naświetlenie
halogenku srebra w pasmie absorpcji podstawowej tworzy swobodny elektron
i dziurę, której ruchliwość jest znacznie mniejsza od ruchliwości elektronu.
Poruszający się w pasmie przewodnictwa elektron zostaje w koilCU schwytany
przez głęboką pułapkę (ł-...Il eV), którą tworzy wolny atom srebra znajdujący
się w sieci. Trzeba w tym miejscu zaznaczyć, że centrum pułapkujące elektron
jest jednym z najbardziej dyskutowanych założeil teorii Motta-Gurneya.
Spułapkowany elektron wytwarza pole kulombowskie, które zostaje zneutra­
lizowane przez ruch jonów międzywęzłowego srebra, dając w rezultacie wzrost
ziarna srebra. Podstawowym założeniem tej teorii jest to, że ruchliwość między­
węzłowego srebra jest znacznie większa od ruchliwości dziur, które mogłyby
ewentualnie rekombinować z elektrollem. \rVarto przy tym zaznaczyć, że Mott
i Gurney opracowując swą teorię wytrącania srebra nie znali ruchliwości
dziur w tych związkach. Nowsze badania, o których będziemy mówili w na­
stępnych rozdziałach, potwierdzają ich założenia.

Teoria tworzenia się utajonego obrazu podana przez Mitchella dotyczy
w zasadzie oddziaływania elektronów i dziur na grupę atomów lub molekuł
wprowadzonych do AgHal w wyniku procesu uczulenia. Podstawowym zało­
żeniem teorii Mitchella jest istniellie w sieci AgH al pewnej i10ści separowanych
atomów srebra i braku odpowiadającej im ilości atomów bromu lub chloru.
Pozw3Jla to uniknąć trudności związanych z wyjaśnieniem procesu uSllnięcia
atomów halogenu z wnętrza sieci krystalicznej w czasie tworzenia się obrazu
utajonego. Przy tych założeniach teoria Mitchella jest raczej teorią prze­
mieszczenia (w czasie naświetlania) nadmiarowych atomów srebra w chemicznie
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aktywowanych ziarnach niż teorią fotolizy AgHal. Pomimo" tego, iż teoria
Mitchella dotyczy głównie drobnokrystalicznych haloidków srebra lub ich
powierzchni, pewne założenia zdecydowanie różne od teorii Gurneya...Motta są
przedmiotem ciągle trwających badań i dyskusji.

W zakończeniu- warto zwr'ócić uwagę na następujący fakt, że jeśli w sieci
AgHal istnieją rzeczywiście wytrącenia metalicznego srebra o tej wielkości, że
możemy traktować je jako oddzielną fazę, to w szeregu zjawisk elektrycznych
i optycznych (efekt Herschla, fotoprzewodnictwo, elektroluminescencja) trzeba
uwzględnić fakt, że praca wyjścia elektronu ze srebra do AgCI jest mniejsza

I

od przerwy energetycznej i wynosi ok. 1,1 eV [14].

IV. Absorpcja

Zależność współczynnika absorpcji od długości fali światła pozwala dla
całego szeregu substancji półprzewodnikowych ustalić przerwę energetyczną,
którą przypor2ądkowujemy energii odpowiadającej skrajowi pasma absorpcji
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Rys. 3. Zależność współczynnika absorpcji AgCI od długości fali i temperatury [17]
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podstawowej danej substancji. Czynnikiem dodatkowym, który ułatwia okre­
ślenie skraju pasma absorpcji, jest struktura ekscytonowa występująca w tym
obszarze widma. Z taką sytuacją spotykamy się np.. w pomiarach absorpcji
halogenków metali alkalicznych.

Skraj absorpcji obserwowany w AgHal [17] posiada zupełnie odmienny
charakter od tego, który obserwowano dla Alk.Hal. Cechą charakterystyczną
absorpcji omawianych w tym artykule substancji jest długi "ogon" absorpcji
normalnie nie obserwowany w tych rozmiarach przy badaniu innych kryszta­
łów (rys. 3,4). Pomiary przeprowadzone przez Aline [17] dla AgCI wskazują
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na to, że absorpcja w tym obszarze jest związana z istnieniem pewnych po­
ziomów pośrednich leżących w pobliżu pasma przewodnictwa. Przebieg za­
leżności współczynnika absorpcji od długości fali obserwowany przez Mosera
i Urbacha [23] oraz własne obserwacje skłaniają P. G. Aline do przypuszcze­
nia, że nawet kwant świ.atła, o. energii ok. 4,6 eV (2700 A), pomimo iż jest zwią­
zany z bardzo dużym współczynnikiem absorpcji o wartości 5.10 4 cm-l, nie
powoduje przejścia elektronu z pasma walencyjnego do pasma przewodnictwa,
a jedynie do pewnych poziomów pośrednich.

Ta dość nieoczekiwana zależność absorpcji od długości fali światła była
wielokrotnie badana w warunkach, które pozwalają wykluczyć maskujący
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Rys. 4. Zależność współczynnika absorpcji AgCl od długości fali w 20 0 K w krótkofalowej
części widma..I20], [69]

wpływ domieszek lub brak stechiometrii [17]-[25]. Z powodu dużych współ­
czynników absorpcji (10 6 CITl-I) najtrudniejsze były pomiary absorpcji w krótko­
falowej części widma; wykonali je Okomoto [20] i Tutihasi [21] aż do
1850 A (rys. 4).

W 1951 r. ukazał się obszerny artykuł przeglądowy Seitza [10], w którym
autor rozważa ITl. in. przyczyny mogące powodować niezwykle silne posze­
rzenie skraju pasma absorpcji obserwowane w halogenkach srebra. Rozważania
oparte są na założeniu, że maksimum obserwowane w absorpcji w okolicy 2500 A
wywołane jest przez absorpcję ekscytonową, co z kolei związane jest z przy­
jęciem założenia o przerwie energii wzbronionej równej około 5. eV. \Vedług
Seitza istnieją dwie alternatywne możliwości wyjaśnienia poszerzenia pasma
ekscytonowego.

Pierwszą z nich mogą być przejścia nliędzy poziomami 4d lO i 4d 9 58 jonu Ag,
które, jak wskazują szacunkowe obliczenia, leżą w pobliżu obszaru energii
wzbronionych AgHal. Energia związana z tym przejściem wynosi ok. 5 eV
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i może być wewnątrz kryształu nieco niższa z powodu o(ldiaływania z siecią
(większy promień jonu Ag+ w stanie wzbudzonym). Rozważane przejście
w jonie swobodnym jest przejściem zakazanym, jednak może stać się dozwo­
lone w krysztale, jeśli jon Ag+ będzie znajdował się w pobliżu dyslokacji lub
w położeniach o symetrii tetraedrycznej.

Innym możliwym wytłumaczeniem poszerzenia pa,sma absorpcji podsta­
wowej jest uwzględnienie w rozważaniach przejść skośnych przy pewnych
założeniach dotyczących przebiegu i kształtu pasma walencyjnego i prze­
wodnictwa (rys. 5). W tym celu Sei tz zakłada istnienie szerokiego (względem
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Rys. 5. Schemat pasma przewodnictwa i walencyjnego proponowany przez F. Seitza w celu
wyjaśnienia poszerzenia skraju pasma absorpcji w AgHal. Oznaczenia: a - przejście proste,

lU - przejście skośne, e - najniższe dozwolone przejście ekscytonu (prostego) [10]

energii) pasma walencyjnego, w którym poziomy energii rosną ze wzrostem k
(wektor falowy sieci) przynajmniej w jednym kierunku przestrzeni. vV tej
sytuacji skośne przejście wymaga energii mniejszej niż przejście proste. Przejścia
skośne w krysztale są zakazane, zakazany jest również rozpad ekscytonu,
w którym elektron posiadałby zerową liczbę falową, a dziura liczbę odpowia­
dającą skrajowi pasma. Jednakże obecność defektów w sieci krystalicznej
zezwala na przełamanie reguł wyboru związanych z liczbą falową elektronu
i dziury.

Ponieważ wiadomo, że ilość defektów "naturalnych'" (znajdujących się
w równowadze termicznej), która jest charakterystyczna dla sieci krystalicznej
halogenków srebra jest duża, wydaje się, że poszerzenie pasma absorpcji
zostaje w ten sposób wyjaśnione tym bardziej, że wykonane w ostatnich latach
obliczenia kształtu pasm energetycznych AgH al popierają założenia modelu
Seitza [70], [71]. Istnieje jednak wątpliwość czy defekty, które czynimy od­
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powiedzialnymf za długi "ogon" absorpcji podstawowej, są defektami Frenkla.
Jeśli bowiem w każdej temperaturze osiągnięta zostaje równowaga termo­
-dynamiczna sieci, to ilość defektów będzie zbyt mała, by wyjaśnić natężenie
'absorpcji już w temperaturze pokojowej. Ponadto absorpcja powinna silnie
zależeć od temperatury, czego nie potwierdzają obserwacje. Ponieważ jest
pewne, że defekty Frenkla osiągają równowagę w bardzo krótkim czasIe w tem­
peraturach bliskich temperaturze pokojowej, Seitz postuluje istnienie w halo­
-genkach srebra defektów Schottky'ego w ilości mniejszej od defektów Frenkla,
tak że w eksperymentach mających na celu ich bezpośrednią obserwację są
trudne do wykrycia [8], niemniej jednak zaczynają odgrywać rolę wraz z obni­
żeniem temperatury, ponieważ prawdopodobieństwo "zamrożenia" defektu
Schottky'ego w sieci krystalicznej jest znacznie większe od prawdopodobień­
stwa "zamrożenia" defektu Frenkla.

Obliczenia przeprowadzone przez Seitza wskazują na wyjątkową efektyw­
ność dyslokacji w przełamaniu reguły wyboru rozważanego przez nas przejścia.
Jako przykład można przytoczyć fakt, że ]0 13 pierścieni dyslokacyjnych w 1 cm 3 ,
z których każdy ma średnicę 2000 stałych sieci (jest to liczba dyslokacji, którą
można przyjąć dla AgOl) , będzie wywierało taki sam wpływ na poszerzenie
pasma absorpcji jak umieszczenie w sieci około 0,1 % obcych atomów.

Nowsze badania, których celem było określenie struktury pasm AgOl i AgBr,
omawia Brown [19]. Pomiary magntooporu w zależności od kąta pOllliędzy
osią kryształu a kierunkiem pola magnetycznego prowadzą do wniosku, że
pasmo przewodnictwa jest pasmem prostym i posiada standardowy kształt
opisany zależnością:

h 2 k 2E===­
2m*

z minimum dla k === O
Ciekawe są wyniki badań absorpcji kryształów AgOl i AgBr w bardzo

niskich temperaturach (4,2°K). Analiza tych rezultatów prowadzi do wniosku,
że skraj pasma absorpcji jest wynikiem skośnych przejść ekscytonowych zwią­
zanych z emisją fononów. Zależność współczynnika absorpcji - K dla AgBr
od energii kwantu wyrażona jest przez formułę

(Kh'V)1/2 "'-' h'V ,

co jest zgodne z teoretycznymi przewidywaniami dla przejścia skośnego z emisją
fononu. Obserwowane w doświadczeniu słabo zarysowane maksima można
przyporządkować skośnym stanolll ekscytonowym: pierwszemu 2,72 eV i dru­
giemu 2,85 eV (rys. 6). Przy założeniu wodoropodobnego modelu ekscytonu
uzyskuje się efektywną masę elektronu zgodną z innymi badaniallli
(m* O,27me). Wyniki uzyskane z badań kryształów AgOl potwierdzają po­
wyższe założenia, chociaż obserwowana struktura absorpcji jest bardziej skom­
plikowana i można podejrzewać udział procesu dwufononowego. Silne maksimum
absorpcji w dalekim ultrafiolecie można przypisać wertykalnemu przejściu
elektronu z wierzchołka pasma walencyjnego z utworzeniem prostego ekscytonu.
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Rys. 6. Sklaj pasma absorpcji AgBr w temp. 4,2°K [19]
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Rys. 7. Struktura pasm AgCI proponowana przez Browna [19]. Stan pr 16 jest związany
z jonem Cl- i leży powyżej sta.nów d jonu Ag+ r 2ó i r 12 . Rysunek ukazuje zależność energii

w dwóch kierunkach przestrzeni wektora k [100] i [110]

Na podstawie szeregu badań nad AgHal, z których część omówiono wyżej,
oraz wniosków, które płyną z teoretycznych rozważań Cassella [27] nad
strukturą pasm w NaCI i HowIanda [26] nad strukturą KOI, Brown pro­
ponuje następujący schemat pasm w AgOl - rys. 7. N a tym schemacie pasmo



620

walencyjne odpowiada stanom 3p 01-. Dwa niższe pasma związane są ze sta­
nami 4d jonu Ag+. ..Kształt pasm wzięto z przytoczonych już prac teoretycz­
nych, a wartości energii są wynikiem eksperymentów.

W zakończeniu trzeba zaznaczyć, że w omawianym tu artykule Brown
pominął prawie zupełnie rolę, którą mogą odgrywać defekty w zjawisku ab­
sorpcji, i przypisuje im jedynie pewne znaczenie w zjawiskach związanych
z fotoprzewodnictwem.

v. Fotoprzewodnictwo

W niskich temperaturach zanika przewodnictwo jonowe i staje się możliwy
pomiar fotoprądu. Już w pierwszych badaniach [28], [29], [30] ustalono, że
fotoprąd zostaje wzbudzony przez kwanty, których najniższa energia odpo­
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Mon ochro- 1_ _ t<J\
mator I ---v:yLampa
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Rys. 8. Schemat układu do pomiaru fotoprzewodnictwa stosowany przez van Heyningena
i Browna [15]
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wiada skrajowi pasma absorpcji (w AgCl 3900 A), a wydajność kwantowa
(tzn. stosunek ilości utworzonych elektronów do zaabsorbowanych kwantów
światła) jest bardzo duża i wynosi wg pomiarów Lehfeld ta z 1935 r. [30]
0,53 na skraju pasma, 0,22 w okolicy 2500 A dla AgOl, a dla AgBr odpowiednio
0,61 i 0,17. Wyniki badań wskazywały, że prąd jest głównie związany z ruchem
elektronów.

W 1958 r. ukazała się praca autorów van Heyningena i Browna, którzy
od wielu lat zajmowali się badaniem własności AgHal, poświęcona fotoprze­
wodnictwu AgOl. Omówimy dokładniej metodę pomiaru i rezultaty uzyskane
przez tych autorów L15].

Pomiar fotoprzewodnictwa prowadzono w ul\:ładzie, którego schemat przed­
stawia rys. 8. 'V celu wyeliminowania wpływu ładunku przestrzennego na
pomiary stosowano impulsy światła o możliwie niskim natężeniu oraz elek­
trodę blokującą z warstwą izolatora. Używano kryształów o najwyższej czy­
stości [31], [32].
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Załóżmy, że brak jest ładunku przestrzennego w badanej próbce AgOl
i że pole wewnątrz kryształu spęłnia zależność:

VE==­
l (5.1)

v - napięcie, l - grubość kryształu.
Jeżeli impuls światła w chwili to uwalnia no elektronów, to ich liczba będzie

maleć wraz z czasem w wyniku pułapkowania zgodnie z zależnością:

n == no e-t!T (5.2 )

gdzie:
T = (N,aU)-l (5.3)

'I' - czas życia elektronów w pasmie przewodnictwa (p. p.), Nt - gęstość pu­
łapek, a - przekrój czynny, U - termiczna prędkość elektronów.

Jeżeli wprowadzimy pojęcie ruchliwości (p. rozdz. VI) określone przez:

'Vfl==-,E

gdzie: 'V - przeciętna prędkość elektronu w polu E (znacznie niższa od ter­
micznej), to możemy zapisać, że przeciętny zasięg elektronow (range, Schubweg)
w krysztale wynosi.:

w == flET ,

a odległość, którą przejdzie elektron:

x == flEt ;

można wobec tego zapisać równanie (5.2) w formie:

n(x) == noe-x/w.

(5.4)

(5.5)

Natężenie światła, które wzbudza elektrony do p. p., maleje wraz z od­
ległością x od brzegu kryształu 'v sposób:

I == Ioe- Kx ,

K - współczynnik absorpcji,
ponadto ilość fotonów przechodzących w głąb próbki jest ZmnIejSZOna przez
odbicie, określone przez wielkość R. Przy uwzględnieniu tych zależności liczba
fotonów zaabsorbowanych w warstwie m, m+ dm wynosi:

dN == -KNo(l-R)e-KXdx (5.6)

N o - ilość fotonów padających na powierzchnię kryształu. Jeśli teraz zde­
finiujemy wydajność kwantową jako stosunek:

dni1} == dN ' (5.7)



622

gdzie an jest ilością elektronów tworzących się W warstwie m, w+ dm, w wyniku
absorpcji dN fotonów, to:

dn == -K1]N o (l-R)e- K :£dw. (5.8)

Zauważmy teraz, że jeśli LIn elektronów uwolnionyh w pewnej odległości m
od elektrody przejdzie odcinek m' - m w kierunku pola zewnętrznego, to elektro­
metr zarejestruje ładunek określony równaniem:

Llne (m'- m)
q== l (5.9)

W przypadku, który rozważamy, część elektronów w czasie przepływu przez
próbkę jest pułapkowana; w celu uwzględnienia tego procesu podzielmy elek­
trony na dwie frakcje: w pierwszej frakcji znajdzie się ta część LIn' z grupy LIn
elektronów utworzonych w warstwie m, m+ dm, która zostanie spułapkowana
w warstwie dalszej m', m' + dx'. Ilość elektronów L1n maleje Wraz z odległością
zgodnie z równaniem (analogicznym do 5.5)

LIn
d(Lln) == - - exp

w

m-m'
dx' ·, w'>m. (5.10)w

Ponieważ interesuje nas sumaryczny iloczyn drogi przebytej przez elektrony
przez ich ilość (patrz 5.9), obliczymy następującą całkę:

f I [ l-m+w ( l-X )]LlX l = (m-m')d(Lln) = wLln 1- w exp - --w- '
:z:

(5.11 )

która odzwierciedla wkład ruchu pułapkowanych elektronów do ładunku, który
mierzy elektrometr.

Wkład elektronów, które po utworzeniu w warstwie w, w+ dm dojdą nie
pułapkowane do anody, jest równy:

'ę-g.

( l- W )LlX 2 = Lln(l-m)exp - w · (5.12 )

Ponieważ n, tzn. ilość elektronów utworzonych w warstwie m, określona jest
równaniem (5.8), można tę wartość podstawić do równań (5.11) i (5.12) i wy­
liczyć całkę z sumy X == X 1 +X 2 uwzględniając w ten sposób wkład obu frakcji
elektronów.

l

X = f{w[ 1- l-:+W ez:- z / w ] + (l-m) ez:-Z/W}K17NO(1-R) e-Kzdx
o

[ 1 KW ]X == 'YjN o (l-R)w 1- e- KI + e-Iw.l-Kw l-Kw (5.13)
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Ponieważ z (5.9) wynika, że ładunek Qp, który zarejestruje elektrometr,
jest równy

Q = eXp l ( 5.14). .,
mozna zapIsac:

w [ e-KI Kw ]Qp = e'Y}No(l-R) - 1- + e-l/w .l l-Kw 1- Ko (5.15)

Powyższa zależność dotyczy tzw. prostego kierunku pola, tzn. oświetlona
jest strona kryszta.łu odpowiadająca katodzie i przy jej wyprowadzeniu za­
kładaliśmy, że tylko elektrony są ruchliwe. Zupełnie ailalogiczne rozważania

0,4

/'/ T= 103 oK

0,6

0,5

o:
I­

':C- 0.3 00/
0/

0,2

0,1

o
220 240 260 280 300 320 340 360 380 400

A [m).1]

Rys. 9. Zależność wydajności kwantowej tworzenia fotoeJektronów od długości fali światła
wzbudzającego dla AgCl [15]

pozwalają określić Qw dla odwrotnego kierunku pola. Okazuje się, że jeśli
spełnimy następujące warunki Kl  O (silna absorpcja, gruby kryształ) oraz
l/w  O, to

Qp KQw  'W+l, (5.16)
co pozwala przy znanym K - współczynniku absorpcji wyznaczyć w i wobec
tego można eksperymentalnie l1zyskać wartość 00. vVarto zauważyć, że w
można określić z pomiarów zupełnie innego typu, np.: ruchliwości (rozdz. VI).

Jednym z zasadniczych wyników pomiarów van Heyningena i Browna
jest określenie wydajności kwantowej fotoelektronów w zależności od dłllgości
fali ś,viatła wzbudzającego. Przebieg tej zależności przedstawia rys. 9 w ob­
Szarze od 2000 do 4000 A.. Zwraca uwagę wysoka wydajność kwantowa two­
rzenia fotoelektronów w paslIlie absorpcji podstawowej oraz, co jest zaska­
kujące, w części widma odpowiadającej długofalowemu ogonowi absorpcji.
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Ponadto obserwacje przeprowadzone przez tych autorów., chociaż nie wy­
konano szczegółowych pomiarów, pozwalają im stwierdzić, że nie ma zasad­
niczych zmian w wydajności kwantowej wraz ze zmianą temperatury w za­
kresie 6,5 do 80 o K. Stwierdzono silne zmniejszenie się zasięgu elektronów wraz
z obniżenienl temperatury (w o == 10- 3 cm 2 /V w 80 o K, 3,3.10- 9 cm 2 /Vw 6,5°K), co
wskazuje na istotną rolę pułapkowania. Elektryczne krzywe jarzenia zbadane
przez autorów ujawniają pułapki o energiach od 0,03 do 0,55 eV, przy czym
pomiar głębszych pułapek przy pomocy tej metody nie jest możliwy ze względu
na zjawisko przewodnictwa jonowego. Gęstość pułapek silnie zależy od ter­
nlicznej obróbki kryształu.

Wraz ze wzrostem energii kwantu, a więc i współczynnika absorpcji, maleje
wydajność kwantowa. Fakt ten pozwala przypuszczać, że odpowiedzialne za to
zjawisko są defekty na powierzchni kryształu. Wniosek ten znajdllje potwier­
dzenie w pomiarach fotoprzewodnictwa AgCl przeprowadzonych przez T i p­
pinsa w temperaturze 2°K. Tippins stwierdził, że makRimllill fotoprądu
położone na skraju absorpcji silnie zależy od obróbki kryształu [19].

Na podstawie omówionych wyżej wyników badań nad fotoprzewodnictwem
można przypuszczać, że ekscytony tworzące się w wyniku absorpcji światła
na skrajll pasma absorpcji są nietrwałe j ulegają dysocjacji. Być może, że
dysocjacja zachodzi w wnikll oddziaływania z defektem, zwraca jednak uwagę
duża wydajność kwantowa, która llillSi się wiązać z dllżym prawdopodobień­
stwem takiego proeesll. vV chwili obecnej brak jest teoretycznego lljęcia tego
problemu [10].

VI. Ruchliwość elektronów i dziur

Ruchliwość elektronu lllb dziurJ T w ciele stałrm określa się jako stosunek
prędkości nośnika prąiu wzdłllŻ kierunku działającego pola elektrycznego do
natężenia pola.

J\1Iożna wyróżnić pewne typy rllchliwości, którą wyznaczamy w poszcze­
gólnych pomiarach.

1. Ruchliwość związana z przepływem nośników ładunku wzdłuż kierunku
pola w rzeczywistej sieci kryształu oznaczana jest przez PD (drift mobility).
Znanych jest kilka metod pozwalających określić Pn. Typowym przykładem
może być metoda sosowana przez Browna (crystal counter techniques) L34]
lub też w swojej zasadzie podobna metoda van Heyningena [40]. \tV najgrubszym
zarysie idea tych pomiarów polega na zmierzeniu czasu, w którym nośniki
utworzone na powierzchni kryształu przejdą w określonym polu elektrycznym
przez cały kryształ. Haynes i Shockley opracowali metodę pomiaru, w któ­
rej wykorzystuje się specyficzną własność AgHal - tworzenie się wytrąceń
srebra pod wpływem zaabsorbowanego światła [33].

2. Ruchliwość mikroskopowa - Pm określa ruchliwość pojedynczego elek­
tronu w pasmie przewodnictwa (lub dziury w pasmie walencyjnym). W wypadku,
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gdy nie ma procesu pułapkowania, Jtm == Jtn, jeśli zaś pułapkowania nie można
pominąć, to pomiędzy Jtm a Jtn istnieje prosta relacja

Pn = p( 1+ :; fl
na podstawie której można określić stosunek Ty/Tt, tzn.: stosunek czasu, w ciągu
którego elektron znajduje się w pułapce, do czasu, w którym pozostaje w stanie
swobodnym.

3. Ruchliwość Halla - określna jest w pomiarach efektu Halla jako
JtH == aR H , gdzie a - przewodnictwo próbki, RH - stała Halla. Można jednak
tak przeprowadzić pomiary, aby nie było konieczne wyznaczenie a [35]. Do­
datkową informacją, którą uzyskuje się z tych pomiarów, jest określenie znaku
nośników prądu decydujących o przewodnictwie próbki. Związek IlH i Jtm za­
leżny jest od struktury pasm i mechanizmu rozpraszania elektronów. W wy­
padku, gdy elektrony przewodnictwa są rozpraszane przez drgania akustyczne

m =  PH' jeśli zaś elektrony są rozpraszane przez drgania optyczne sieci3n
Jtm = PH.

J\fechanizm, który rządzi rozpraszaniem, można określić na podstawie za­
leżności ruchliwości od tenlperatury. Zależności te są bowiem różne dla obu
mechanizmów i opisują je równania:

P A ,......., T- 3 / 2

/I. ,......., e-el T -1
I""Opt

(drgania akustyczne)

(drgania optyczne)

e - temperatura Debaya.
W obszarze temperatur pośrednich ruchliwość jest opisana równaniem111-==-+-.

p lłoPt Ił A
Przy okazji omawiania fotoprzewodnictwa wprowadziliśmy pojęcie zasięgu

elektronów. Prosta zależność

w == PnET

wiąże zasięg z ruchliwością przepływu i czasem życia elektronów w pasmie
przewodnictwa. Ponieważ można eksperymentaJnie określić Jtn i w [15], [34],
[40], uzyskujemy wartość T, która jest bezpośrednio związana z gęstością pu­
łapek następującą zależnością:

1T= ,
N, a U

gdzie: Nt - gęstość pułapek, a - przekrój czynny, U - średnia prędkość
termiczna elektronów.

Z powyższej zależności można określić wartość N,a - co w wielu przy­
padkach pozwala przy pomocy dodatkowych pomiarów określić rodzaj pułapki.



626

W 1951 r. Haynes i Shockley zmierzyli ruchliwość w AgOl w obszarze
temperatur 200-400 0 K. Zasadę pomiarów przedstawia rys. 10. Kryształ AgOl
umieszcza się pomiędzy elektrodami, z których jedna posiada szczeliny służące
do oświetlenia kryształu światłem impulsowym. Impuls światła jest zsynchro­
nizowany z impulsem napięcia na elektrodach. Tworzące się fotoelektrony
przesuwają się w polu na odległość proporcjonalną do ich ruchliwości i natę­
żenia pola w krysztale oraz czasu trwania impulsu. Po równoczesnym wyłą­
czeniu napięcia i oświetlenia fotoelektrony ulegają spułapkowaniu w pobliżu

Napięcie
stałe

Generator
impulsów

c: )
Do układu
spustowego ,

Swiatło

-ł­

Rys. 10. Schemat układu stosowanego przez Haynesa i Shockleya do pomiaru ruchliwości
elektronów w AgCI [33]

mIeJsca, do którego dotarły. Wielokrotne powtórzenie tego procesu daje wi­
doczne zaczernienie, którego granica określa drogę, którą przebywa elektron
w czasie trwania impulsu napięcia. Pomiary oparte na tej zasadzie pozwoliły
autorom wyznaczyć zależność PD od temperatury w obszarze 200-400° K oraz

określić PH = 51 cm 2 w temp. 300 0 K ( PD = 49,5 Cm2 ) . Ponieważ zasięg
Vs Vs

fotoelektronu w polu o natężeniu 3,2 X 10 3 V wynosił 1,5 cm, więc średni czascm
życia w stanie swobodnym 7; = 10ps.

Od roku 1951, w którym ukazał się artykuł Haynesa i Shockleya, wyko­
nano szereg prac poświęconych ruchliwości elektronów i dziur [34]-[ 45].
Z tych badań wynika zasadniczy wniosek - w przewodnictwie AgOl i AgBr
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biorą udział głównie elektrony, a duża ruchliwość i zasięg elektronów maskuje
udział dziur w przewodnictwie prądu. Zależność ruchliwości (z pomiarów
efektu lIalla) od temperatury w AgOI w obszarze 10-100 o K ilustruje wykres
z pracy Browna i Kobayashi [35] (rys. 11). Jest to obszar temperatur,
w którrm ulega zmianie mechanizm rozpraszania. Poniżej 50 0 K rozpraszanie
zachodzi na drganiach akustycznych, przechodząc w najniższych temperaturach
(,""IOOK) w rozpraszanie na domieszkach. W wyższych temperaturach za roz­

100 50 33,3 25 20 16,7 14,3

100

/
.

i. -- j.ooiI/  "'" o
.-" k.....O p(

. ­/
. ..,n.
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I Ue.'/

I /.1
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40000
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(lJ
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Rys. 11. Zależność PH od temperatury dla AgCI [35]
O - H 342 -196b, . - XVIlIs, X - XX11s, -.- Po = 16,5 (e 280 / T -1),/ PoPA--- pA = 6,25 X 105 T-S 2, - P =

Po+PA

praszanie elektronów odpowiedzialne są drgania optyczne. Wyniki ekspery­
mentalne można opisać zależnością:1 1 1-=-+­

P /-lopt PA
!1łopt == O e280lT -1 !1ł A == AT- 3 / 2 ,

w których stałe (mianowane) O == 16,5 i A == 6,25 X 10 5 są zgodne z bardziej
szczegółowymi rozważaniami teoretycznymi. Wartość EJ == 280 0 K dla AgOl
wzięto z pomiarów innego typu.

Niejednokrotnie próbowano zmierzyć ruchliwość dziur w AgOI. Z pomiaró1\T
van Heyningena i Browna wynika, że w 80 0 K zasięg dziur w AgOl jest wy­
jątkowo mały; oszacowano, że

..,

w h
e < 8,6 x 10- 6 ·
W

Postępy Fizyki, Tom XIX, zeszyt 6 4]
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Jednostkowy zasięg elektronów w 80 0 K określony jako w/E zmienia się wraz
cm 2

z próbką i sposobem wygrzewania w zakresie od 1,5 X 10- 6 do 1 X 10- 3 V .
Ruchliwość elektronów w AgBr jest tego samego rzędu jak ruchliwość w AgOI.
Aby jednak wytłumaczyć zależność ruchliwości elektronów od temperatury,
konieczne są bardziej skomplikowane rozważania [37] nie zmieniające jednak
zasadniczego obrazu zjawiska.

Warto w tym miejscu zauważyć, że w czystych kryształach AgBr udało
się zmierzyć ruchliwość Halla [41] i /ln [42] dla dziur.

Wyniki pracy Ahrenkiela i van Heyningena [42] wskazują na to, że
ruchliwość przepływu dziur w AgBr rośnie przy obniżaniu temperatury w ob­
szarze 300 0 K do 250 0 K i następnie gwałtownie spada. Ustalono, że spadek
ruchliwości dziur w niskich temperaturach jest związany z pułapkam.i o dużym
przekroju czynnym 10-10 cm 2 i małej gęstości pułapek ",-,109 cm- 3 . Zauważmy,
że tak duży przekrój czynny może być związany z defektami posiadającymi
ładunek elektryczny. Maksymalna ruchliwość Pll leży w okolicy 250 0 K i wynosi

2

1,5 ;:k (wynik ten jest zgodny z rezultatami wielu innych -pomiarów pro­
wadzonych różnymi metodami [41], [42]-[45], [39]). Pomiar tak małej ruchli­
wości był możliwy dzięki temu, że niektóre z kryształów wykazywały czas
życia dziur większy od 50 [.Lsek.

Interesujące są obserwacje, które dotyczą charakteru pułapek dziurowych
w AgBr. Ahrenkiel i van Heyningen stwierdzili, że czas życia dziur w AgBr
rośnie wraz z upłrwem. czasu od ostatniego wygrzania kryształu. Zupełnie
analogiczne zależności obserwował Burnham i Moser [16] w badaniach
rezonansu spinowego i absorpcji optycznej w kryształach AgOI+ Ou 2 +. Oka­
zało się, że sygnał rezonansowy odpowiadający Ou 2 + nie jest stabilny i zanika
ze stałą czasową ",-,20 godzin. Krótkotrwałe wygrzanie kryształu w 130° O
lub poddanie kryształu mechanicznemu napięciu przywracało sygnał, który
jednak zanikał ponownie z tą samą stałą czasową. Podobne zależności obser­
wuje się w absorpcji charakterystycznej dla Ou 2 + w AgOI [18]. Sygnał stabilny
można uzyskać tylko w wypadku starannego wygrzania w wysokich tempera­
turach, które usuwa wszystkie napięcia z kryształu.

Wyniki tych doświadczeń można wyjaśnić następująco. Jony Ou 2 + roz­
proszone w sieci są wychwytywane przez defekty dając w rezultacie wytrą­
cenia, których własności są zupełnie inne od własności pojedynczego jonu
umieszczonego w sieci. Wygrzanie kryształu lub poddanie go mechanicznemu
napięciu powoduje ponowne rozsianie jonów Ou 2 + w sieci oraz regeneruje sygnał
ESR i absorpcję charakterystyczną dla jonu. Podobna zależność czasu życia
dziur w AgBr od wygrzania kryształu lub poddania go napięciu mechanicz­
nemu skłania do przyjęcia analogicznego mechanizmu.

Rozsiane w sieci AgBr defekty punktowe stanowiące pułapki dziurowe są
wychwytywane przez dyslokacje. Defekty, które Eą efektywnymi pułapkami
dziurowymi wtedy, gdy są rozrzucone w sieci, mogą stać się względnie nie­
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efektywne w momencie, gdy zostaną zlokalizowane w obszarze dyslokacji.
Zasadniczą przyczyną tłumaczącą zmniejszenie się efektywności skupiska pu­
łapek na dyslokacji może być wzajemna kompensacja ładunku między pułap­
kami i dyslokacją.

Jak wynika z poprzednich rozważań, pomiary ruchliwości w AgOl i AgBr
pozwoliły nie tylko ocenić udział nośników w przewodnictwie, ale dostarczyły
wielu informacji o naturze pułapek i ich gęstości. Badania te wykazują, że
w niskich temperaturach zasięg elektronów jest nieporównywalnie większy od
zasięgll dziur zarówno w AgOI, jak i w AgBr. Jest to jeden z ważniejszych
wyników tych badań, pozwala bowiem w wielu zjawiskach w AgHal rozważać
tylko ruch elektronów (np. fotoprzewodnictwo, elektroluminescencja, fotoliza).

VII. Luminescencja

W latach 1939-1940 Meidinger opublikował dane dotyczące fluorescencji
zawiesin Agllal w żelatynie [47J, zaś Randall na podstawie obserwacji lu­
minescencji AgOl w 77°K wyraził przypuszczenie, że emisja światła z AgHal
związana jest z domieszkami w tych substancjach [48J.

A. Fotoluminescencja

Pierwsze bardziej szczegółowe badania luminescencji AgHal wykonali
Farnell, Burton i Hallama [49J. Badania prowadzono w głównej mierze
na proszkach tych substancji. W celu ustalenia roli, którą mogą odgrywać
defekty powierzchniowe, dokonano porównania luminescencji proszku chlorku
srebra z luminescencją kryształu tej substancji. Okazało się, że nie ma za­
sadniczej różnicy w rozkładzie widmowym.

Rozkład widmowy luminescencji AgHal jest w porównaniu z innymi sub­
stancjami stosunkowo mało czuły na zawartość domieszek w badanych związ­
kach; na to, by zaszły istotne zmiany w obserwowanym widmie, konieczna
jest aktywacja domieszkan1i w ilości 1-3 % (Mn, Mg, Ou, Pb również Fe, 00,
Ni, Oa). Znacznie silniejszy wpływ na widmo wywiera stechiometria próbki.
Stwierdzono, że we wszystkich trzech związkach AgHal w wypadku nadmiaru
srebra pojawia się czerwone pasmo emisji.

Badania rozkładu emitowanego światła, przeprowadzone przez tych auto­
rów, wskazują na istnienie następujących pasm (podajemy położenia maksimów):
AgOI (77°K) 5000 A (2,48 eV), AgBr (20 0 K) 5050 A (2,45 eV). Rozkład wid­
mowy AgJ posiada dwa pasma: główne w obszarze 4400-4600 A i drugie
bardzo wąskie, które leży już w pasmie absorpcji podstawowej (wsp. abs.
10 6 cm-l) w okolicy 4220 A. Ustalono, że położenia pasm AgJ zależne są od
struktury krystalicznej proszku poddawanego badaniom.

Wydajność luminescencji spada wraz ze wzrostem temperatury i prak­
tycznie zanika dla AgOI i AgJ w 180"oK, a .AgBr w temperaturze 80 o K.

41*
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Silna zależność rozkładu widmowego luminescencji od stechiometrii próbki
jest najprawdopodobniej przyczyną dosyć dużych rozbieżności w opublikowa­
nych dotąd wynikach pomiarów rozkładu widmowego luminescencji tych
związków. Wydaje się w tej chwili, że rozkład widmowy luminescencji opubli­
kowany przez Smitha [3], który dotyczy kryształów AgOl i AgBr hodowanych
przez Mosera i in. [46], jest najbardziej reprezentatywny (rys. 12). Wyniki
tego autora wskazują na to, że AgBr w 4,2°K posiada dwa maksima emisji
5790 A (2,14 eV) oraz 4960 A (2,50 eV), AgOI jedno maksimum emisji położone
w okolicy 5100 A (2,43 eV).

Vacek [50] oraz Vacek i Ringeissen [51] badając widmo emisji AgOl
(77°K) stwierdzili istnienie struktury w pasmie emisji. Według nich wystę­
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Ag CI /r- \/ \I \I \
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Rys. 12. Widmo luminescencji AgCI i AgBr. T = 4,2°K. Wzbudzenie 3650 A [3]

pujące na tle pasma słabo zarysowane maksima układają się w dwie wodoro­
podobne serie, z których jedna posiada granicę jonizacji w 4640 A (2,67 eV),
a druga 5080 A (2,44 eV). Autorzy przypisują obie serie rekombinacji ekscy­
tonu na defektach. Trzeba tu zaznaczyć, że hipoteza rekombinacji ekscytonu
na defektach znajduje silne potwierdzenie w badaniach luminescencji halo­
genków miedzi ([52], [54] i inne), jednakże zupełnie inne od zwykle obserwo­
wanego położenia pasma emisji AgOl, uzyskane przez Vacka i Ringeissena,
oraz fakt, że próby potwierdzenia rezultatów tych autorów podjęte w innych
laboratoriach zakończyły się niepowodzeniem [3], każe podejrzewać, że w tym
eksperymencie odgrywały rolę albo domieszki, albo bliżej nie znane efekty.

Brak jest danych (poza wynikami Farnella, Burtona i Hallamy dla proszku)
dotyczących widma luminescencji kryształów AgJ. Powodem był brak metody
hodowli kryształów AgJ. Dopiero w 1967 r. ukazała się krótka praca Oochrane,
w której opisana jest metoda hodowli heksagonalnych kryształow AgJ. Wyniki
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badań luminescencji tych kryształów przedstawia rys. 13 [54]. Zwraca na siebie
uwagę wąskie i - jak się okazało - złożone pasmo emisji, którego maksimum
jest położone w obszarze 4220 A. Wydaje się, że emisję luminescencji w tym
pasmie można związać z anihilacją ekscytonu, podobnie jak w CuHal. Drugie
pasmo, znacznie szersze, leży w obszarze 4350-4650 A i posiada maksimum
w 4480 A (77°K).

W związku z tym, że współczynniki absorpcji dla światła wzbudzającego
luminescencję w AgHal są bardzo duże (10 5 cm-l), szereg autorów wyrażało
przypuszczenie, że istotną rolę w zjawisku luminescencji odgrywa powierzchnia
Jedynym możliwym do roku 1966 eksperymentem, który mógł ujawnić rolę
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Rys. 13. Widmo luminescencji heksagonalnego kryształu AgJ w 80 o K. Wzbudzenie 3650 A [54].
Absorpcja - 1\1. Cardona (1963), 4°K

powierzchni kryształu w luminescencji, było badanie widma proszku i po
równanie go z widmem monokryształu. \Vyniki badań tego typu wskazywały
na to, że powierzchnia kryształu nie odgrywa istotnej roli w luminescencji
AgHal. Trudno jednak było wyniki tych badań uznać za absolutnie przeko­
nywające. Odpowiedzi na ten problem udzieliły pomiary Laibowitza i Sacka
[55], którzy zbadali m. in. rozkład widmowy luminescencji emitowanej przy
wzbudzeniu światłem lasera rubinowego. Światło lasera 69,60.A (hv == 1,78 eV)
z racji małego współczynnika absorpcji pochłaniane jest w całej objętości ,próbki.
Wzbudzenie związane jest z przejściem dwukwantowym elektronu do pasma.
przewodnictwa. Pasmo emisji posiada kształt zasadniczo zgodny z obserwo­
wanym przy wzbudzeniu UV, można jednak wyróżnić dwa maksima: jedno
w okolicy 5000 A, drugie w obszarze 5200-5350 A. Ponadto widmo lumi­
nescencji przy wzbudzeniu laserowym kryształu AgOI znajdu.jącego Się w bardzo
niskiej temperaturze (3,4°K) ujawnia silną, regularną strukturę w obszarze.
4800-5300 A, którą można wyjaśnić przy, uwzględniei1iu oddzi.aływa:qia  fo
nOl!ąml.
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Badania te, jeśli pominąć pewne szczegóły wiążące się naj prawdopodobniej
ze specyfiką wzbudzenia silną wiązką laserową, wskazują na fakt, że lumi­
nescencja AgHal jest zjawiskiem charakterystycznym dla całej objętości kry­
ształu, a nie tylko jego powierzchni.

Jednym z ważniejszych pomiarów, który pozwala wniknąć w mechanizm
i kinetykę luminescencji, jest pomiar wydajności kwantowej, tzn.: pomiar
stosunku ilości kwantów emitowanych w wyniku luminescencji do ilości kwan­
tów wzbudzających tę luminescencję. D. A. Wiegand [56] opierając się na
wynikach A. Moora [57], który oszacował stosunek liczby kwantów lumi­
nescencji do liczby fotoelektronów jako równy 10- 4 w 198°K, podaje, że wy­
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Rys. 14. WidJno wzbudzania ]uminescencji AgCl. T = 77°K [68], [69]

dajność kwantowa luminescencji AgOl w 40 0 K wynosi 0,25 przy wzbudzeniu
światłem 3650 A.

FarnelI, Burton i Hallama stwierdzili, że rozkład widmowy lumi­
nescencji AgHal jest niezależny od długości fali światła wzbudzającego w ob­
szarze 2480 A do 4047 A" przy czym luminescencja zostaje wzbudzona każdą
długością fali absorbowanego światła. Efektywność wzbudzenia zależna jest
od energii kwantu światła wzbudzającego. Tę zależność wyznaczył van Hey­
ningen w obszarze 2000-3650 A [68]. Jak wynika z pomiarów van Hey­
ningena i obserwacji Farnella, Burtona i Hallamy, luminescencja podobnie
jak fotoprzewodnictwo zostaje wzbudzona światłem, które odpowiada "ogo­
nowi" pasma absorpcji (rys. 14).

Omówione wyżej wyniki dotyczące rozkładu widmowego luminescencji nie
pozwalają, niestety, odpowiedzieć na zasadnicze pytanie - jakiego typu cen­
trum jest odpowiedzialne za luminescencję halogenków srebra. Nie będziemy
przytaczać wszystkich zawartych w literaturze hipotez związanych z tym
problemem, ponieważ ciągle jeszcze, mimo szeregu badań przeprowadzonych
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w tej dziedzinie, brak jest wielu danych doświadczalnych, które pozwoliłyby
na wyróżnienie kilku spośród wielu możliwych modeli tłumaczących zjawisko
luminescencji w halogenkach srebra.

Autorzy tego artykułu są zdania, że badania halogenków srebra aktywo­
wanych talem lub pierwiastkami ziem rzadkich dostarczą niezbędnych infor­
macji dotyczących oddziaływania znanego w tym przypadku centrum z siecią,
które można będzie wykorzystać w rozważaniach dotyczących centrum samo­
aktywowanego w AgH al. Dodatkowych informacji o centrum emisji luminescen­
cji w tych związkach powinny dostarczyć badania własności optycznych i elek­
trycznych, a w szczególności polaryzacji luminescencji heksagonalnych kry­
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Rys. 15. Luminescencja i fotoprzewodnictwo AgCl w stanie ustalonym wzbudzenia w za­
leżności od temperatury (3650 A, 10,5 V) [3]

ształów AgJ. Wydaje się, że ostatnia metoda pozwoli ocenić słuszność jednej
z hipotez Seitza, wg której zarówno w absorpcji, jak i w emisji biorą udział
jony srebra Ag+ znajdujące się w położeniach o symetrii tetragonalnej.

Pomiary dotyczące kinetyki luminescencji, takie jak np.: czasy zaniku
świecenia lub zależność natężenia świecenia od temperatury [56], [3] dostar­
czają szeregu danych pozwalaj'ących określić niektóre z własności centrum
luminescencyjnego. Pomijając szczegóły tych badań najbardziej istotna wydaje
się być zależność natężenia luminescencji oraz natężenia fotoprądu od tem­
peratury. Jak wynika z badań Wieganda [56] i Smitha" [3] zarówno na­
tężenie luminescencji, jak i fotoprądu rośnie wraz z obniżeniem temperatury
aż do około 80 o K; przy dalszym obniżeniu temperatury, pomimo iż natężenie
luminescencji pozostaje prawie stałe, natężenie fotoprądu gwałtownie spada
(rys. 15). Taki przebieg zjawiska, zdaniem obu autorów, można wyjaśnić naj­
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prościej zakładając, że jedna z głębokich pułapek elektronów stanowi równo­
cześnie centrum rekombinacji promienistej.

Rysunek 16 przedstawia odpowiedni układ poziomów z zaznaczeniem
przejść i związanych z nimi prawdopodobieństw, które będziemy brali pod
uwagę w obliczeniach. Zakładamy, że istnieje centrum rekombinacji promie­
nistej, z którego nlożliwe są dwa typy przejść, jedno odpowiadające stanowi
-pułapki, z którego istnieje pewne zależne od temperatury prawdopodobieństwo
przejścia elektronu do pasma przewodnictwa (p. p.) i drugie niezależne od
temperatury odpowiadające rekombinacji elektronu i dziury z emisją kwantu
światła. Poza tym załóżmy istnienie centrum rekombinacji bezpromienistej
z określonym prawdopodobieństwem przejścia.

Jeśli oznaczymy przez: lo - ilość przejść w jednostce czasu elektronu
z p. w. do p. p., N e - ilość elektronów w pasmie przewodnictwa, Nr - ilość

PF?
W1 W 3

Nr

ID
I Przejście
I bezpromieniste

Centrum
luminescencyjne

Rys. 16. Model centrum luminescencyjnego w AgCl rozważany przez Smitba [3]

f?W

elektronów na poziomie centrum, to wydajność kwantową można zapisać jako
stosunek ilości przejść promienistych do ilości przejść będących wynikiem
wzbudzenia w formie:

w 2 N r
17L == lo

W przypadku stanu ustalonego wzbudzenia szybkość przejść z pasma walen­
cyjnego do pasma przewodnictwa jest równa szybkości przejść ze wszystkieh
poziomów do pasma walencyjnego (p.. w.)

(7.1)

lo = w 2 N r +N e w 4 , ( 7 .2 )

musi" również w tej sytuacji istnieć równowaga pomiędzy przejściem z .p. .p..
do centrnm a przejściami z centrum do p.">p. i z centrum do p. w.

. ,,,,,:.1. .!;.. ;.." , .-; .. ."

New l = N r w 2 +N r w s

w 2 + W a .N c = Nr . ,
'W I

( 7.3 )

- __co,1
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skąd

W 2 +W a
lo = w 2 N r + w 4 N r

W 1
(7.4)

oraz

w 2 N r ( W4 W 3 W 4 ) -1'fJL === === 1+ - + ·lo Wl W 1 W 2 (7.5)

o przewodnictwie próbki decyduje ilość nośników w p. p. - N c oraz ich
ruchliwość p.

Korzystając z (7.3) i (7.5) mamy

lo ( W4 W 3 W 4 ) -1Nr=== 1+-+
W 2 W 1 W 1 W 2

wo bec tego:

W 2 +Wa ( W4 W 3 W 4 ) -1N c === lo 1+ - +
W 1 W 2 W 1 W 1 W 2

(7.6)

NcPł
'YJF = - ·lo

Jeśli teraz podstawimy W 3 = Aexp(-EjkT), to uzyskamy dla 'YJL oraz NcPłjl o
zależności, których charakter jest zgodny z obserwowanym doświadczalnie.
Przy pewnych założeniach oraz wykorzystaniu wyników dodatkowych pomia­
ró,v (takich jak tern1oluminescencja, czasy gaśnięcia itp.) można określić
wartości W 1 , W 2 , W 3 i W 4 lub przynajmniej ich granice i wykonać odpowiednie
obliczenia, które pozwolą uzgodnić otrzymaLą w doświadczeniu zależność
natężenia luminesceIlcji i fotoprądu od temperatury z przewidywaniami modelu.
Rachunek tego typu wykonany przez G. C. Smitha dał w rezultacie W 1 = J08,

4 10 4 10 13 ( 0,05 )W 2 = X , Wa = exp - kT ' W 4 === 10 5 -;-'10 7 .
W zakończeniu warto zauważyć, że F. Moser i F,. Urbach [58] propo­

nują w celu wyjaśnienia mechanizmu luminescencji kryształów :mieszanych
AgBr, J zllpełnie inny model, jednakże ich wyniki dadzą się uzgodnić z mo­
delem proponowanym przez Wieganda i Smitha. Trzeba również zaznaczyć,
że model, który rozważyliśmy, jest bardzo prosty i ma na celu wyjaśnienie

, '
jedynie kinetyki luminescencji. "V związku z tym nie uwzględnia w ogóle
pułapkowania dziur oraz .pomija fakt, że istnieje kilka typów pułapek elek­
tronowych o różnj głębooścL Niemniej jednak powyższe rozważania sta­
no,vią dosyć mocną podstawę dla stwierdzenia, że centrum odpowiedzialne
za luminescencję j€st typu pułapki elektronowej posiadającej określone prawdo­
podobieństwo na rekombinację promienistą elektronu i dziury.
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B. Elektroluminescencj a
Pierwszej obserwacji elektroluminescencji halogenków srebra dokonał

Kiciak dla substancji mieszanych AgBr+AgJ. W 1965 r. opublikowano
pierwsze rezultaty badań elektroluminescencji fosforów proszkowych oraz
cienkich warstw halogenków srebra [59]. Jeszcze przed opublikowaniem pracy
Łożykowskiego i autorów tego artykllłu ukazała się omawiana jllż przez
nas praca Smi tha [3], w której została odnotowana interesująca obserwacja
związana bezpośrednio ze zjawiskiem elektroluminescencji. 'iV kryształach AgOl
i AgBr po naświetlerliu U. V. w 4,2°K pojawia się w trakcie wygrzewania
próbki, po przyłożeniu napięcia zmiennego lub stałego o wartości 20-50 V,
silny prąd rzędu mA, który autor nazywa prąierrl typu przebiciowego. Prze­
pływowi prądu towarzyszy elektroluminescencja, której natężenie zmienia się
z temperaturą w taki sam sposób jak termostymulowany prąd lub termo­
lllminescencja. Ta ostatnia obserwacja pozwala związać zjawisko elektro­
lllminescencji z termicznym wyzwalaniem nośników z pllłapek. Małe prawdo­
podobieństwo rekombinacji promienistej obserwowane przez Smitha można
wyjaśnić przy założeniu mechanizmu jonizacji zderzeniowej centrum przez
"gorące" elektrony, które z kolei posiadają mały przekrój czynny na wychwyt
przez centrum luminescencyjne. Inną nlożliwą przyczyną niskiej wydajności
może być mała koncentracja dziur wyzwalanych termicznie.

Badania przeprowadzone przez Łożykowskiego, Męczyńską i Ocz­
kowskiego wykazały, że w kryształach AgOI i AgBr oraz mieszanych AgHal
można wzbudzić w niskiej temperaturze trwałą elektroluminescencję, której
rozkład widmowy wskazuje na to, że za emisję światła są odpowiedzialne te
same centra, które biorą udział w luminescencji tych substancji [60], [62].

Oechą charakterystyczną elektroluminescencji haloidków srebra jest nie­
jednorodna w objętości próbki emisja światła. Obserwacja makroskopowa
ujawnia szereg świecących długich linii tworzących nieregularną mozaikę.
Umieszczenie próbki pod mikroskopem pozwala na. obserwację pojedynczej
świecącej linii.

Globalne świecenie próbki przy stałym napięciu pozostaje stałe, obserwacja
mikroskopowa ukazuje jednak zupełnie inny obraz, świecące linie w sposób
przypadkowy gasną i pojawiają się ponownie w tych samych miejscach. Na­
tężenie emitowanego światła z elementu linii wzrasta wraz z przyłożonym
napięciem, jednak ze wzrostem natężenia pola zachodzą dwa efekty - wzrasta
długość linii i pojawiają się nowe linie. Taki przebieg zjawiska w skali mi­
kroskopowej daje w wyniku szybszy wzrost natężenia światła wraz z napięciem
przy obserwacji globalnego natężenia świecenia próbki od świecenia wybranego
elementu linii.

Pomiary natężenia świecenia pojedynczego elementu linii w zależności
od napięcia [61] wykazały, że zależność ta jest opisana równaniem

I = Aexp(- ) .
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\'V. tynl sanlym ul{ładzie z Inikros}rOl)CIIl ,vyko11a.no obser,vacje, które do­
starczyły bezpośredl1iego do,vodn ,viążącego elel{trolumi11escencję próbki z wy­
trąconynl llprzeunio srehreln mctaliezllYlll. l)rzy pouś\vietleniu próbki czer­
wonym światłem lnożna r()"110Czśllie ol)RPr,vo\vać ,vytrącolle srebro (rys. 17a)
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Rys. 17. Fotografie mikroskopowe tego samego obszaru próbki AgCl+1 % mol AgJ. Dłuższy
bok zdjęcia odpowiada l mm próbki [62]. a. wytrącone srebro, b. elektroluminescencja

oraz zielone świecenie elektrolllminescencji (rys. 17b). Fotografie przedsta­
wiają identyczny obszar próbki Agrl+l % AgJ kilkakrotnie uży,vanej do
pomiarów i posiadającej w z,viązku z tym znaczne ilości wytrąconego srebra.
Na podstawie tych zdjęć z,viązel\ ,yiecenia z wytrąceniami srebra staje się
oczywisty.

Wizualne obserwacje świecenia cienkil'h warstw wskazują na to, że emisja
cienkich warstw jest bardziej jedl1orodna w porównaniu z emisją światła
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z kryształu. Z tego powodu zastosowaliśmy je do pomiaru zależności natężenia
świecenia globalnego od napięcia. Ta zależność jest opisana równaniem typu

I = .A' exp(- łB ) .

Warto w tym miejscu przynajmniej pokrótce omówić przebieg omawianych
tu doświadczeń nad elektroluminescencją AgHal.

Do badań używano kryształów o średnicy około 1 cm, grubości 1-3 mm,
które cięto z dużych kryształów i polerowano. Pomiary prowadzono w komórce
elektroluminescencyjnej z przewodzącm kwarcem odizolowanym od próbki

.\\ A . . ;r:1. -"lI

& .'

i'
\
\.

.,' t,., .' .

Rys. 18. Fale jasności elektroluminescencji AgHal (AgCl+I % AgJ 300 V, 300 Hz) [62]

warstwą miki i oleju siliIronowego; drugi kontakt stanowił aquadac i metalowa
elektroda docikająca. Cienkie ,varstwy AgCI hodowano przez w'jTkorzystanie
sił kapilarnych stopiollego AgC] [67].

Obserwacje mikroskopowe elektroluminescencji haloidków srebra prowa­
dZOll0 w temperaturze ciekłego powietrza w specjalIlie do tego celu skonstruo­
wanym dewarze.

W badaniach elektroluminescencji ś"yieżo spreparowanych próbek AgHal.
często zachodzi konieczność "wymuszenia" (lektrolumine.scencji. Polega ono na
oświetleniu próbki ś\viatłcln uv. z jednoczesnym przyłożeniem wysokcgo
napięcia. \Vartość przyktldancgo napięcia musi przekraczać wielokrotnie próg
wizualnej obser,vacji elektroluminescencji (np. 1 kV 1 kHz).

Przeprowadzone obserwacje plo,vad ą do wniosku, że istotą procesu wstęp..:'
nego formowania jest uksztłto,va.nie ,ve,yrątrz próbki ostro zakończonych
wytrąceń luetalicznego srebra. 'Vniosek ten pot,vierdzony jest przez takt., że
wstępny proces formowania trzeba przeprowadzić t"lko raz dla badanej próbki!,
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Fale jasności świecenia haloidków srebra badano przy wzbudzeniu napięciem
sinusoidalnym i prostokątnym. 'V zasadzie pomiary prowadzono przy użyciu
kOlnórki zawierającej mikę.

Zwraca uwagę fakt, że z wyjątkiem bardzo wysokich napięć, w pełnym
cyklu fali jasności występuje tylko jedno maksimum główne i jedno wtórne
o stosunkowo małym natężeniu. Obserwowany kształt fali jasności (rys. 18)
można wyjaśnić w oparciu o model Fischera przy założeniu specjalIlego kształtu
emitujących ostro zakończonych linii. Załóżmy, że przewodzące wytrącenie

[v]
O

Elektroda Mika
bezpośrednia

O D Dal Pole zewnętrzne-.J Pole polaryzacji.,. (OJ _
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....6 G
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Rys. 19. Model generacji i rekombinacji nośników w zjawisku elektroluminescencji AgHal
zaproponowany przez autorów tego artykułu [62]. a. stan początkowy, b. emisja dziur,
c. emisja elektronów w polu polaryzacji. Początek rekombinacji) d. emisja elektronów re­
kombinacji, e. emisja dziur. Wniosek: Emisja światła zachodzi wtedy, gdy na elektrodzie

bezpośredniej maleje potencjał dodatni

srebra o nieregularnym kształcie rozciąga się od elektrody metalowej, a ostrze
posiada w głębi próbki. Szczegółową analizę dotycząą pracy takiego ostrza
w poszczególnych cyklach przedstawia rys. 19a-f. 'tV rozważaniach uwzględ­
niono pole polaryzacji oraz fakt znacznie mniejszej ruchliwości dziur niż elek­
tronów w substancjach AgHal. Analiza rys. 19a-f prowadzi do wniosku, że
emisja światła zachodzi w chwili, gdy metalowa elektroda zaczyna być mniej
dodatnia i osiąga maksimum, gdy staje się ona ujemna.

Omówione wyżej wyniki badań i szereg dodatkowych obserwacji wskazują
na to, że elektroluminescencja AgOl i AgBr jest bezpośrednio związana z wy­
trąceniami metalicznego srebra wewnątrz próbki. "\iVytrącenia są przyczyną
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bądź emisji polowej nośników, bądź też procesu jonizacji zderzeniowej w silnym
polu w pobliżu wytrącenia. Odpowiednie mechanizmy świecenia rozważał
Fischer [64] i Maeda [65] w celu wyjaśnienia elektroluminescencji izolo­
wanych ziaren ZnS. W naszym przypadku zależności natężenia świecenia od
napięcia są jakościowo zgodne z wynikami tych autorów, a obserwowany
kształt fal jasności można wyjaśnić w oparciu o model Fischera przy założeniu
specjalnego typu ostro zakończonych wytrąceń.

Abstraet: The article reviews investigations of the electrical and optical properties of the
silver halides. The special attention is put to important role of defects on luminescent pro­
perties of these compounds.
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Kraków

..
Metody eksperymentalne wyznaczania współczynników

konwersji wewnętrznej

Experimental Methods for the Determination of Internal Conversion Coefficients

l. Wstęp

Badanie procesów konwersji wewnętrznej promieniowania gamma należy
do jednej z najbardziej wydajnych metod wyznaczania energii i multipolowości
przejść gamma oraz charakterystyk kwantowych stanów podstawowych i wzbu­
dzonych jąder atomowych. Znaczną część informacji o jądrach atomowych,
które dały możliwość zbudowania schematów poziomów jądrowych oraz sche­
matów rozpadu, otrzymano w rezultacie zbadania widm elektronów konwersji
wewnętrznej. Wartości współczynników konwersji wewnętrznej w szeregu
przypadkach przy zmieszaniu multipolowości przejść pozwalają wnioskować
o jądrowych elementach -macierzowych, o charakterze wzbudzenia jądra i o ją­
drowych funkcjach falowych.

W związku ze znacznym udoskonaleniem techniki eksperymentalnej spektro­
skopii jądrowej w ostatnich latach wzrosło zainteresowanie zagadnieniami
konwersji wewnętrznej promieniowania gamma. Opracowanie i zbudowanie
precyzyjnych magnetycznych spektrometrów promieniowania beta i spektro­
metrów półprzewodnikowych dla promieniowania beta i gamma pozwoliło
znacznie zwiększyć dokładność pomiarów współczynników konwersji we-o
wnętrznej i w wielu przypadkach znów od nowa rozpatrzyć zagadnienie po­
równania rezultatów teoretycznych i eksperymentalnych. Świadectwem zainte­
resowania procesem konwersji wewnętrznej promieniowania gamma niech
będzie fakt, że nie tak dawno odbyły się dwie międzynarodowe konferencje
poświęcone prawie całkowicie zagadnieniom konwersji wewnętrznej [1], [2].
Na równi z problemem określania przy pomocy współczynników konwersjiPostępy Fizyki, Tom XIX, zeszyt 6 42
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wewnętrznej multipolowości przejść gamma oraz otrzymywania informacji
o spinach i parzystościach poziomów jądrowych wyłoniło się szereg nowych
zagadnień związanych z procesem konwersji wewnętrznej. Zaliczyć do nich
można: 1. Badanie zależności współczynników konwersji wewnętrznej od
struktury jąder przy silnie zahamowanych przejściach gamma. 2. Badanie
korelacji kątowych elektronów konwersji wewnętrznej. 3. Znaczne rozszerzenie
obszaru badań współczynników konwersji wewnętrznej w kierunku wysokich
energii przy obserwowaniu elektronów konwersji wewnętrznej w reak.cjach
jądrowych i małych wartości Z oraz w kierunku powłok bardziej wysokich
niż KiL. 4. Badanie zależności współczynników konwersji wewnętrznej ha
powłokach zewnętrznych od wiązania chemicznego. Przypuszcza się, że stan
chemiczny źródła może mieć zasadniczy wpłTw nie tylko na współczynniki
konwersji wewnętrznej dla najbardziej zewnętrznych powłok. W niniejszym
artykule przedstawione są najczęściej stosowane metody eksperymentalne
w spektroskopii jądrowej do wyznaczania współczynników konwersji we­
wnętrznej -promieniowania gamma.

2. Zagadnienia ogólne

Jądro atomowe w stanie wzbudzonym traci energię wzbudzenia poprzez
emisję fotonu promieniowania gamma lub proces konwersji wewnętrznej.
W tym drugim przypadku przejście do bardziej niskiego stanu energetycznego
związane jest z emisją elektronu mono energetycznego z orbity stabilnej. Energia
emitownego elektronu równa się energii przejścia jądrowego, minus energia
wiązania elektronu w atomie na odpowiednich powłokach w tym pierwiastku,
w którym zachodzi konwersja. To pozwala znaleźć numer atomowy Z jądra
emitującego kwanty gamma. Największe prawdopodobieństwo zajścia procesu
konwersji wewnętrznej jest dla I{-elektronów. Jednak, jeżeli energia E, przejścia
jądrowego jest mniejsza od energii wiązania elektronu K, to konwersja na K­
elektr9nach staje się energetycznie nierrlożliwa i obserwuje się konwersję na
L elektronach itp. Z samego tylko charakteru zjawiska wynika, że promienio­
waniu konwersyjnemu powinna zawsze towarzyszyć emisja charaktrystycz1?-ego
promieniowania rentgenowskiego i elektronów Augera. Oprócz procesów kon­
wersji wewnętrznej i emisji promieniowania gamma, jeżeli energia prejścia
j.ądrowego jest większa niż 2mc 2 , możliwe jest- powstawanie pary elektronowo­
-pozy tonowej. Jednak prawdopodobieństwo tego mechanizmu nie .przewyższa
10- 3 wartości -prawdopodobieństwa emisji promieniowania gamma. Stosunek
liczby emitowanych_ elektr<)nów konwersji wewnętrznej N e do liczby fotonów
promieniowania gamma N y oznacza się przez a i nazywa. współczynnikiem
konwer.sji wę'Ynętrznej: Elektrony mogą być emitowane z dowolnej powłoki,
dla któ"ręj proces kpnwęrsji wewnętrznej jest energetyczp:ie moż.liwy. godnie
tym rozróżniamy współczynniki konwersji wewnętrznej na K powłoce. aK ==
-" '..l{KlNy, .wRp_ółczynniJri -konwęrsji węwnęt:r:Q.ej .p.a L-podpowłokach : aL =

. . -.:,- \.  <!  -:.. ..; "" . ;-... - ;. -.-::- _, '.0' ... _ .-u' - . #
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N LI N'Y' przy czym a L .== aLI + aLI! + aLlIl itd. Rzecywisty współczynnik kon­
wersji wewnętrznej posiada .postać.- sumy członów

a= .2[aK(L) + aLi L) + aLn(;L)+ aLni L ) + ...] <5t ,
L

przy czym suma po L obejmuje wszystkie odpowiednie komponenty rozdzielone
rozpatrywanymi regułami wyboru według spinu i parzystości. "\V przypadku
przejść zmieszanych, na przykład magnetycznych MI i elektrycznych E2,
c52/Dill nazywa się stosunkiem zmieszania. Stosunki liczb K-elektronów, WYr
chodzących z różnych powłok atomu, równają się stosunkom odpowiednich
współczynników konwersji. Często stosunek ten oznacza się R/L == aK/aL.
nalogicznie LI/L II '== aLI/aL II . 'IVspółczynniki konwersji wewnętrznej można
stablicować jako funkcję energii przejścia, ładunku Z i multipolowości przejścia,.
Wartości współczynników konwersji wewnętrznej dla różnych multipolowoścj
różnią się bardzo znacznie, a zależność od 8truktllry jądra jest nieznaezna.
Dlatego bezwzględne pomiary współczynników konwersji wewnętrznej pozwalają
wyznaczać mllltipolowości przejść jądrowycll, spiny i parzystości stanów
wzbudzonych jąder atomowych. Szczególnie ważne jest to, że współczynniki
konwersji wewnętrznej przedstawiając sobą stosllnki dwu pra,vdopodobieństw
przejść zupełnie nie zależą od modelu jądra. R o s e [3J ze współpracownikami
obliczył współczynniki konwersji wewnętrznej na powłoce K dla różnych war
tości Z i energii wszystkich możliwych rzędów polowości. Porównanie wartości
eksperymentalnych z obliczonymi daje możliwość określenia stopnia multi­
polowości przejścia. Na przykład, dla Z == 50 i energii przejścia mc 2 (511 keV)
dla wskazanych multipolowości, współczynniki konwersji wewnętrznej dla
powłoki K bez uwzględniania ekrano"\vania przyjmują następujące wartości:
El - 1,98 -10- 3 ; MI - 6,58 .10- 3 ; E2 - 5,96 -10- 3 ; M2 - 2,09 .10- 2 ; E3­
1,60 .10- 2 ; M3 - 5,85 .10- 2 ; E4 - 4,18 .10- 2 ; M4 - 1,60 -lO-l; E5 - 1,08 .10- 1 ;M5 -- 4,35.10- 1 . .'

Jeżeli na przykład w jądrze jakiegoś izotopu ma miejsce przejście o energii
511 keV, a zmierzony stosunek elllisji elektronów do promieniowania gamma
wynosi 2,0 -10- 3 , to można. stwierdzić, że przejscie to jest przejściem elektrycz..
ny El. Jeżeli zaś wartość zmierzona równałaby się 6,1.10- 3 ,' to wniosek
bylby mniej jednoznaczny w zależności od wielkości błędów eksperymentalnych,
gdyż ,vtedy może mieć miejsce przejście magnetyczne MI, lub elektryczne E2,
albo mieszanina przejść MI i E2. Dokładny pomiar współczynnika konwersji
wewnętrznej pozwoliłby określić stopień zmieszania M1-E2. .

Wyznaczanie eksperymentalne bezwzględnych współczynnikó" konwersji
ewnętrznej aK jest sprawą trudną i dlatego liczba podobnych pmiarów. jest
niewielka. Eksperymentalnie znacznie łatwiej jest zmierzyĆ- stosunek liczby
K elektronów konwers]i do liczby emitowallych L elektronów-. Jeżeli wspól.
czynniki konwersji weV\Tnętrznej posiadają duże wartości, .to trudno jest j
zmierzyć i na ich podstawie dokładnie 'Określić multipolowość. W niektórych
przypadkach stosunki KIL dla' -dW;ą.ph:!róźnych przejść, na przykład dla El

42*
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i MI lub E2 i M3, mogą posiadać bliskie wartości. Wtedy dla określenia typu
przejścia można korzystać z analogicznych stosunków wewnątrz powłoki L,
na przykład LII/LI' gdyż znacznie więcej informacji można otrzymać ze sto­
sunków współczynników konwersji wewnętrznej dla powłoki L. Jednak w tym
przypadku potrzebne są spektrometry o'wysokiej zdolności rozdzielczej. Próby
obliczenia współczynników konwersji wewnętrznej na podpowłokach L nie
zasługują na większą uwagę. Goldha ber i Sunyar [5] zaproponowali wyko­
rzystanie zamiast niepewnych teoretycznych wzorów półdoświadczalne krzywe.
Przy pomocy tych krzywych [5, 6] jest możliwe wyznaczenie rzędu multipolo­
wości przejścia, ze znajomości tylko względnej konwersji na K i L powłokach.
Z porównania wartości eksperymentalnych współczynników konwersji we­
wnętrznej z teoretycznymi obliczonymi dla różnych multipolowości -przejść,
wyciągane są wnioski o spinach i parzystościach poziomów jądrowych, między
którymi zachodzi przejście. Jeżeli la jest spinem stanu początkowego, a Ib spi­
nem stanu końcowego jądra, to zwykle rząd multipolowości L równa się różnicy
L = (Ia-1b).

3. Metody eksperymentalne

We wszystkich metodach eksperymentalnego wyznaczania współczynników
konwersji wewnętrznej, dwie z trzech następujących wartości trzeba zmierzyć
niezależnie: 1. liczbę elektronów konwersji N e lub IłN i === N e , 2. liczbę fotonów
gamma N", 3. liczbę całkowitą emitowanych elektronów konwersji oraz liczbę
fotonów gamma emitowaną przez dany poziom (Ne+N,,).

Najprostszy sposób wyznaczania współczynników konwersji wewnętrznej
polega na pomiarze natężeń liczby elektronów konwersji wewnętrznej w magne­
tycznym spektrometrze promieniowania beta i natężeń fotonów promienio­
wania gamma w spektrometrze gamma dla tych samych przejść na jednostkę
czasu. Wyznaczanie względnych ną,tężeń promieniowania elektronowego przy
pomocy magnetycznych spektrometrów beta nie stanowi większych trudności,
gdyż wydajności detekcji tych spektrometrów praktycznie nie zależą od energii.
Jednak dla wyznaczenia natężeń bezwzględnych spektrometr beta należy prze­
cechować przy pomocy źródła o widmie prostym, natężenie którego jest określone
metodą koincydencji lub licznikiem o geometrii 4n. Ponieważ wydajność spektro­
metru promieniowania gamma zależy od energii, to spektrometry te należy
każdorazowo cechować nawet przy -pomiarach natężeń względnych, gdyż
zależności tej w dostatecznym stopniu dokładności nie jesteśmy w stanie
uwzględnić. Jeżeli znamy liczbę przejść gamma na każdą cząstkę beta lub liczbę
elektronów konwersji emitowanych na jeden rozpad, to możemy obliczyć
wartość a. Dla współczynnika konwersji wewnętrznej a w tym przypadku
otrzymamy wyrażenie

c.

a = N{Jcyw y -1
N" £p Wp
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gdzie e y jest wydajnością detektora na pru mienie gamma, Wy - efektywnym
kątem bryłowym detektora promieniowania gamma, e p - wydajnością de­
tektora promieniowania beta, wp - transmisją spektrometru beta. N p i N y - od­
powiednio natężeniami promieniowania beta i gamma. Dokładność tej metody
jest ograniczona trudnościami określenia natężeń promieniowania gamma.
Pomiar dokładny może nastręczać trudności i bardziej odpowiednie mogą
okazać się metody pośrednie. Wszystkie one jednak zakładają znajomość nie­
których danych o schemacie rozpadu.

Hultberg [4] opisał metodę wyznaczania współczynników konwersji,
która nie zależy od schematu rozpadu. Polega ona na porównaniu natężeń
względnych linii konwersji wewnętrznej i zewnętrznej, powstających w tym
samym źródle. Pomiar natężenia linii konwersji wewnętrznej przeprowadza się
przy pomocy spektrometrów magnetycznych promieniowania beta. W spektro­
metrze magnetycznym w miejsce źródła umieszcza się cienki konwerter. Za nim

(Ił w dokładnie odtwarzane miejsce umieszcza się źródło promieniowania gamma
o znanym natężeniu. Elektrony wtórne emitowane z konwertera rejestruje się
w spektrometrze w postaci piku linii konwersji zewnętrznej. Tym samym
określa się zależność efektywności sumarycznej konwertera i spektrometru
od energii fotonów gamma. Interpolację między znalezionymi w ten sposób
punktami eksperymentalnymi przeprowadza według znanej zależności przekroju
fotoefektu od energii promieniowania gamma. Pole powierzchni piku konwersji
wewnętrznej równa się N e == NyaT, gdzie NI' - liczba fotonów gamma emito­
wanych przez źródło, a T - świetlność spektrometru. Przy obliczaniu natęże­
nia promieniowania gamma na podstawie pola powierzchni piku fotoelektronów
trzeba znać przekrój fotoefektu w zależności od kierunku emisji fotoelektronów.
Liczbę elektronów na jednostkowy przedział pędu w funkcji pędu (pole po­
wierzchni piku Aj) można zapisać w postaci wzoru Aj == IyTjfjdbT, gdzie fj jest
współczynnikieln rozkładu kątowego, Ti - przekrojem całkowitym na fotoefekt,
d - grubością konwertera, b - współczynnikiem wymiarowym, '1 1 - transmisją
spektrometru. Wartość całkowitego przekroju czynnego można znaleźć w tabli­
cach Davissona zamieszczonych w pracy [10].

Ozęsto współczynniki konwersji wewnętrznej można wyznaczyć przez po­
równanie natężenia promieniowania rentgenowskiego KX emitowanego po
procesie konwersji wewnętrznej z natężeniem promieniowania gamma

N x . e y

aK == N f 'ye x

gdzie f jest wydanością fluorescencji poziomu wzbudzonego, e y i ex - wydaj­
nościami detekcji. W przypadkach prostych można mierzyć widmo elektronów
w spektrometrze beta w koincydencji z promieniami rentgenowskimi KX re­
jestrowanymi licznikiem scyntylacyjnym. W tym przypadku

1 N e - K
aK NfJK

K+L+M+...
K
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gdzie- N{3K jest liczbą kaincydencji na jeden razpad beta rejestrawany przez
spektrametr beta; a NeK --,- analagiczną wielkaścią dla elektranów kanwersji.
Metada kaincydencji pazwala przeprawadzać pamiar nawet w bardzo. złażanych
przypadkach i dlatego. częsta stasuje się przy razwiązywaniu tego. prablemu.
Metada ta ,vymaga uwzględniania wydajnaści układu kaincydencji. Dakładnaści
pamiaru większe niż 5 % wymagają dadatkawej analizy i uwzględniania efektów
karelacyjnych.

Interesujący wariant metady kaincydencyjnej wykarzystał Lewin i in. [7].
W tym przypadku spektrametr magnetyczny nastawiany jest na pik lillii
elektranów kanwersji wewnętrznej, a analizatar wielakanaławy rejestruje
widma gamma w kaincydencji z elektranami kanwersji. Wtedy dla liczby
kaincydencji N k padzielanej przez liczbę fa tanów gamma Nły atrzymamy

Nk/N'Y == WGT[ak(l + a)] ,

gdzie W jest czynnikiem karelacyjnym, T - transmisją spektrametru beta,
aK - współczynnikiem kanwersji K, a - całkawitym współczynnikiem kan­
wersji, a O - czynnikiem stałym akreślanym eksperymentalnie.

Gerhalm [9] zastasawał metadę wyznaczania współczynników kanwersji
wewnętrznej w przypadku, gdy drugim kanałem układu kaincydencji nie jest
spektrametr scyntylacyjny czy półprzewadIlikawy, lecz spektrametr magne­
tyczny pramieniawania beta. Jeżeli ten drugi spektrametr rejestruje przejścia
będące w kaincydencji z badanym przejściem, którego. elektrany kanwersji
rejestrawane są w spektrametrze pierwszym, ta stasuIlek liczby kaincydencji
na jednastkę czasu N k da liczby zliczeń na jedIlastkę czasu w drugim kanale
N 2 spektrametru magnetycznego. beta będzie się równał

N k /N 2 == QAB Ta ,

gdzie czynnik Q-AB mażna interpretawać jaka prawdapadabieństwa tego., że
przejściu A tawarzyszy (lub je wyprzedza) badane przejście B. W przypadku
przejścia ad pierwszego. stanu wzbudzanego. da padstawawega czynnik ten
równa się jednaści. Wzór ten jest słuszny tylko. wtedy, kiedy dla uproszczenia
zaniedbać mażna wpływ karelacji kątawych i załażyć, że wydajnaść w układzie
kaincydencji i detekcji w kanale pierwszym są równe jednaści.

Metody wyznaczania współczynników konwersji wewnętrznej oparte na,
pamiarach kaincydencyjnych należą da bardzo. dakładnych. Oprócz metad
wymienianych wyżej istnieje szereg innych mażliwaści wykarzystania spektra­
metru magnetycznego. beta da pamiarów współczynników kanwersji wewnętrznej
techniką kaincydencyjną w kambinacji z licznikami półprzewadnikawymi,
scyntylacyjnymi itp. Mażna wyznaczać współczynniki kanwersji wewnętrznej
z następujących pamiarów kaincydencyjnych elektra n kanwersji wewnętrznej ­
cząstka alfa, elektran kanwersji  cząstka beta, cząstka beta - fatan pra­
mieniawania gamnia, elektran kanwersji - fatan gamma, elektran kanwersji ­
pramieniawanie rentgenawske, foton-gamma - fatan gamma, fotan gamma­
pramieniowanie rentgeno,vskie, eęktróii kanwersji -. elektron kanwersji. Oie­
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kawą metodę koincydencyjną pomiaru współczynników konwersji wewnętrznej
przedstawili na XX Zjeździe Fizyków Polskich Gąsior, Niewodniczański
i Potempa [9]. Wykorzystuje ona tylko jeden spektrometr magnetyczny
z detekcją elektronów lub cząstek beta licznikiem scyntylacyjnym lub pół­
przewodnikowym. Metoda ta jednak stosuje się tylko do przypadków, gdy
linie konwersji wewnętrznej występują na tle widma ciągłego beta.

Przegląd różnych metod eksperymentalnego wyznaczania współczynników
konwersji wewnętrznej opisał Hamilton [4]. Wyznaczanie eksperymentalne
współczynników konwersji wewnętrznej metodami koincydencyjnymi należy
traktować jednak bardzo ostrożnie, gdyż w zasadzie stosuje się je tylko do
dwu pierwszych poziomów wzbudzonych. W ogóle eksperymentalne wyzna­
czanie bezwzględnej wartości współczynników konwersji wewnętrznej jest
sprawą trudną i dlatego liczba podobnych pomiarów jest niewielka. W przy­
padku, kiedy opisane wyżej metody nie mają zastosowania, można korzystać
z teoretycznych wartości współczynników konwersji dla jednego z badanych
przejść.

Abstraet: The paper presents experimental methods for the determination of internal
conversion coefficients.
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Ekscytony związane w półprzewodnikach

Bound Excitons in Semiconductors

I. Energia wiązania

Linie ekscytonów związanych na domieszce leżą poniżej linii stanu podsta­
wowego domieszki. Różnica położeń tych linii równa się energii wiązania ekscy­
tonu na domieszce. Doświadczenia spektroskopowe pozwalają więc obserwować
energie wiązania kompleksów ekscytonowych [1, 2].

N ajprostszym, choć na pewno bardzo uproszczonym przybliżeniem dla
obliczenia energii wiązania ekscytonów, jest przybliżenie masy efektywnej [3],
w którym uwzględnia się przyczynki do stanów elektronu i dziury pochodzące
tylko z bezpośredniej okolicy ekstremów pasm. Zaniedbuje się przy tym po­
prawki komórki centralnej domieszki, gdzie zachodzą odchylenia od prostego
potencjału kulombowskiego. Zaniedbuje się skomplikowaną strukturę, w szcze­
gólności degenerację lub małe rozszczepienie pasma walencyjnego, biorąc masę
dziury odpowiadającą jednemu, przeważnie najwyższemu, podpoziomowi wa- :
lencyjnemu. Wreszcie w przypadku pasma anizotropowego przyjmuje się za
masę nośnika średniowaną wartość masy. Dla pasma elipsoidalnego bierze się
średnią masy podłużnej i poprzecznej; Sharma i Rodriguez [4] przyjmowali
średnią geometryczną czyli średnią masę gęstości stanów. Bardziej uzasadnione
wydaje się stosowanie średniej harmonicznej m h == 3j(mhii +2m h l) masy po­
dłużnej i poprzecznej, ponieważ w energii kinetycznej występują odwrotności
tych mas.

2. Kompleksy trójcząstkowe

a. Ekscytony związane na zjonizowanych donorach

Najprostszy kompleks trój cząstkowy, ekscyton związany na zjonizowanym
donorze, ma w przybliżeniu masy efektywnej hamiltonian

1)2 ( Lle LI h ) e2 ( Z Z 1 )H == -"2 me + mh + -; rh - re - reh ' (1)
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gdzie rek == 're-rhl. Współrzędne elektronu i dziury re i r h liczone są od centrum
+donoru, którego ładunek jest Ze.

Ekscyton jest związany na donorze wtedy, gdy wartość energii całkowitej
kompleksu przewyższa wartość energii wiązania donoru E D . Wiązanie ekscy­
tonu na zjonizowanym donorze można inaczej ująć jako wiązanie dziury przez
neutralny donor. Aby neutralny donor wiązał dziurę, masa jej nie może być
zbyt mała w stosunku do masy elektronu, ponieważ energia kinetyczna zbyt
lekkiej dziury staje się tak duża, iż uniemożliwia zlokalizowanie dziury wokół
centrum.

Z jednorodności potencjału w odległościach r 8 (s === e, h, eh) wynika, że
:stosunek energii kompleksu do energii donoru E D ( = - e 4 m e l2li 2 e 2 ) jest funkcją
jedynie stosunku mas me/mh. Energia kompleksu bowiem jest wartością własną
równania Schrodingera

(H-E)lp = O (2)

z hamiltonianem (1). Jeśli wyrazić w jednostkach promienia donorowego aD =
= e!j2/m e e 2 wszystkie współrzędne, r; == rsm e e 2 /e!j2, w energii kinetycznej i po­
tencjalnej, ham.iltonian daje się przedstawić jako iloczyn En i funkcji stosunku
mas:

H = -2E D (m e T' +eV') == -2E D ( - 1 LI;- 1 me Llh+  -  _ ) ===2 2 mh rh re reh
= EDf(me/mh) (3)

Wolniewicz i Dembiński [5] zwrócili uwagę na fakt, że funkcjaf(melm h }
- jest, co więcej, monotoniczną funkcją stosunku me/mh. Bowiem dla znormalizo­
wanej funkcji falowej zależnej od parametru A

O ( ) _o f *d­oA 1p,1Jl - oA 11' 11' v- O (4)

oraz

oE _ a H - f * oH d .ay- oA (11', 1p) - 11' oA 1Jl v . (5)

Różniczkowanie E/ED == (11', Hlp)/(lp, lp)E D po argumencie funkcji f daje

a (E/E D ) ,
o(me/mh) = f (me/mh) ,

(6)

a z drugiej. strony (5) daje

o(E/En) _ 1 I
a (me/mh) - - 2 ('I/', -2 LI h 'I/' ) /('1/', '1/') :::; o ,

(7)

czyli
.f'(me/mh) < O .
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Energia wiązania kompleksu trój cząstkOwego może byc znaleziona metodą
wariacyjną. Stan podstawowy jako stan o ntjniższej energii jest opisany funkcją
falową, która zależy tylko od odległości rs (8 == e, h, eh). Spośród licznych
funkcji próbnych stosowanych dotychczas w literaturze najprostszą wydaje
się funkcja próbna. w postaci kombinacji liniowej funkcji wykładniczych po­
mnożonych przez proste wielomiany. W szczególności funkcja obwiednia
postaci

N

'łP == (8r h )P l' Xiexp[-8(Aire+Bireh+ 0irh)] ,
i=l

(8)

w której 8 jest parametrem skali, p -liczbą całkowitą lub połówkową, Xi - pa­
rametrami liniowymi a Ai' B i , (fi - nieliniowymi, wymaga dla wyrażenia.
elementów macierzowych energii całek postaci [6]

00 00 re+rh
I(k, l, m/; a, h, c) == 8n 2 J dre J drh J d-rrrlrrexp[- (are+br+cr h )] ==o Ire-rhlk l m

= Sn 2 .2k!l!m! 2; , > (Pt q ) (k-+r) e- + -r) (9)
p=O q=O r=O

X (a+b)-P-q-l(a+c)p-k-r-l(b+c)q-l+r-m-l ,

gdzie a == Ai+Aj, b == Bi+Bj, c == 0i+ Ci. Wartość oczekiwana hamilto­
nianu (1) między i-tą a j-tą funkcją kombinacji liniowej (8) wyraża się przez
całki I klm == I ( k, l, 2p -1 + m; a, b, c):

H i /= Tij+ Vij ,

Tij= !j 2 2 82 {[ ł- AiAi+ (  +  ) BiBj+  GiO i J Sij+ L (pIIIO-cll11)me me mh mh mh
l [ 1+ 2 me (AiBi+AiB i ) (1202+1022-1004) +
1

+ - (BiOj+BjOi)(1121+Il0s-1301)­mh

- r:::h (1120 + 1 102 -1 300 )]} ,se 2 _V ij == - ( Z1 111---' ZI012 [102) , (10)
E

gdzie Sij == 1 112 są całkami nakładania.
Energa stanu podstawowego jest najmniejszym pierwiastkiem równania

charakterystycznego

det ( H ..- TJJS .. ) == O .1 1 (11)

Rachu-nek wariacyjny polega na dobraniu parametrów funkcji 'łP tak, aby,
eęrgiabyła- najmniejsza. Wybór parametrów nieliniowych _ stanowi największą
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trudność. Aby całki (9) były zbieżne, parametry muszą spełniać tylko takie
nierówności, aby a, b i c były nieujemne. Można jednak wybrać rozsądne prze­
działy, w jakich poszukuje się najlepszych wartości parametrów Można je
wybierać w tych przedziałach metodą Monte Carlo. Następnie szukać najlepszych
wartości metodą gradientową [7, 8]. Rachunki przeprowadzono dla stosunków
mas me/mh > 0,15. Zakres ten obejmuje najważniejsze półprzewodniki, w których
dotychczas stwierdzono wiązanie ekscytonów na płytkich centrach domieszko­

0,25 0,30
me/mh

Rys. l. Stosunek {E-En)/E D obliczonej energii wiązania ekscytonu na zjonizowanym donorze
do energii wiązania neutralnego donoru jako funkcja stosunku mas me/mh [7]
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wych. Dla funkcji wariacyjnych z N = 4 optymalna wartość wykładnika p
okazała się p = 2,5. Graniczną wartość stosunku me/mh' dla którego jeszcze
istnieje wiązanie ekscytonu na jednokrotnie zjonizowanym donorze, otrzymano
około (me/mh)O = 0,389 (zob. rys. 1). Ten wynik jest lepszy nawet od wyniku
Frosta et al. [9], który wykonał rachunki z funkcją będącą kombinacją liniową
wielomianów Laguerra z 81 członami.

b. Ekscytony związane na zjonizowanych akceptorach

Teoretyczny opis ekscytonów związanych na zjonizowanych akceptorach
jest znacznie trudniejszy. Złożona struktura wierzchołka pasma walencyjnego
czyni przybliżenie masy efektywnej mniej usprawiedliwionym aniżeli dla pasma
przewodnictwa. Znowu trzeba dla dziury przyjąć średniowaną wartość masy.
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Sharma i Rodriguez [4] zwrócili uwagę, iż zjonizowany akceptor może
wiązać ekscyton, jeśli me/mh> 1/(m e /m h )o, ale także, jeśli stosunek me/mh jest
dostatecznie mały, co ma miejsce w wielu ppłprzewodnikach. Aby opisać teore­
tycznie ten ostatni przypadek, Sharma i Rodriguez wprowadzili funkcję
falową zależną od współrzędnych środka masy ekscytonu R = (mere+mhrh)/M,
gdzie M == me+mh, i wyrazili hamiltonian (1) dla Z == -1 w postaci

1)2

H == - 2M L1R+Ho+h,
1)2 ze 2Ho == - - L1r- - (12)2 fl Er'

h _ e 2 [ 1 _ 1 _ l- Z ]- E IR+prl IH-arl r
Tu z jest parametrem wariacyjnym, a == me/M, p == mh/M, P, = l/{m;l+m;l)
Hamiltonian Ho ma wodoropodobne funkcje własne 1Jlnlm i energie

En = z2EA me/mh (13)
(l +me/mh) n 2 ,

gdzie E A == -e4m7t/2!j2e2 == -e 2 /2ae jest energią wiązania, a == e1)2/m h e 2 promie
niem akceptora.

Funkcja próbna postaci
1Jl (r, R) == 1Jlnlm (r) fP (R) (14)

ze znormlizowanymi funkcjami 1Jlnlm i qJ prowadzi do wyrażenia na energię

E = (rp - 2 L1R+En+ h nlm(R) rp), (15)
gdzie hn1m(R) == <1JlnZm\h\1Jlnlm). Dla stanu podstawowego, n == 1, l == m == O,

\

oo(R) = e 2 [( Z + .! ) exp ( _ 2RZ ) _ ( zme + ! ) exp ( _ 2RZme ) _ z(1-z) fl ] . (16)8 a R a amh R amh amh
W równaniu na funkcję cP

[- 2 L1R+VM(R)-EMlrp() = O (17)
przyjmuje się potencjał Morse'a

VM(R) == D[1-exp(-lR)]2
ze stałymi D i l dobranymi tak, aby przybliżał on h100(R):

V M( 00) == D === h 100 ( 00)- h100(O) , (] 9)
(8 2 V M(R)/8R2)R=O = (8 2 h 100 (R)/8R2)R=O .

Za q) przyjmuje się funkcję własną równania (17) odpowiadającą najniższej
wartości własnej E M. Energię l{ompleksu wylicza się jako sumę E = W o + W 1 ,
gdzie W o == El+EM+hlOO(O),

W 1 == <([> Ih100(R)- h100(O}- V M{R)lfP) . (20)

(18)
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Rys. 2. Stosunek E/E A obliczonej energii wiązania ekscytonu na zjonizowanym akceptorze
do energii wiązania neutralnego akceptora jako funkcja stosunku mas me/mh. Niższa krzyw
otrzymana jest z rachunku wariacyjnego, wyższa zawiera poprawkę z rachunku zaburzeń

drugiego rzędu [4]

Wreszcie minimalizuje się E względem parametru nie liniowego z. 'Wynik po­
prawia jeszcze uwzględnienie h jako zapurzenia w drugim rzędzie rachunku
zaburzeń:

gdzie

E=W O +W 1 +W 2 ,

W 2 === <q5lho (R) I (]), (21)

ho(R) === 2: 1<1J'nlml h l'łPloO>12J(E 1 -,E n ).
nlrn=l=100

(22)

1." .­
bJa 1r aż dej wartoś'ci z, która mlnimalizuje W o , wylic'zÓIio"':popraiv-Irę'-W2 Ob!
obliczone entjrgie'- E JE.d podano na 'rys. '2 'w funkcji stosunJru s mJTrih,_ .L:9
kalizowanie ekscytonu na zjonizowanym akceptorze okaz'ało' się mo'żliwe dla
tn/mh < 0,29. . " t ,\, . "\,, -r:;.. .j. '-'" '
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3. Kompleksy czterocząstkowe

a. Ekscytony związane na neutralnych donorach i a,.kceptorach
.

Ekscytony związane na centrach neutralnych, donorach czy akceptorach
stanowią przykłady kompleksów czterocząstkowych [10]. Napotyka się je
nierównie <?zęściej niż ekscytony związane na centrach zjonizowanych czyli
kompleksy trój cząstkowe. Pierwsze obserwacje kompleksów ekscytonowych
dokonane przez Haynesa [11] dotyczyły ekscytonów związanych na neutral­
nych donorach i akceptorach. Haynes ustalił regułę doświadczalną, iż energia
wiązania ekscytonu na neutralnym donorze lub akceptorze wynosi 10 % energii
wiązania donoru lub akceptoru odpowiednio. Procent ten zależy od stosunku
mas elektronu i dziury. W krzemie stosunek ten dla średnich wartości mas jest
bliski jedności, tak że wodoropodobne energie wiązania akceptorów i donorów
różnią się między sobą tylko o około 30 %, i wartość 10 % w regule Haynesa
stosuje się i do donorów i do akceptorów. Stosunek me/mh bliski 1 wyklucza
wiązanie ekscytonu na zjonizowanych centrach i istotnie Haynes takich
ekscytonów w krzemie nie obserwował.

Kompleksy czterocząstkowe obserwowane były w bardzo wielu półprze­
wodnikach. Halsted i inni [12, 13] zebrali obszerne dane doświadczalne i ze­
stawili stosunki energii wiązania ekscytonów na neutralnych centrach do energii
wiązania albo jonizacji tych centrów. Stwierdzili, że w półprzewodnikach
typu II-VI stosunek ten jest bliski 10 % dla ekscytonów związanych na neutral­
nych akceptorach i 20 % dla ekscytonów związanych na donorach (zob. rys. 3 i 4).

Teoretyczny opis kompleksu czterocząstkowego jest nieporównanie trudniej­
szy niż trójcząstkow:ego. Jest trudniejszy nawet dla związanych ekscytonów
niż dla analogicznych w zasadzie molekuł dwuatomowych, takich jak H 2 ,­
gdzie duża masa jąder warunkuje prawie stały odstęp między jądrami, które
wykonują wokół poł0żenia równowagi oscylacje o małej amplitudzie. 'V kom­
pleksie ekscytonowym z uwagi na niewielki stosunek masy dziury do masy
elektronu dziura utrzymywana jest wokół centrllm domieszkowego w płytkim
dole potencjalnym tak, iż jest słabo lokalizowana, co utrudnia dobór właściwej
funkcji falowej.

Najbardziej zaawansowane rachunki energii wiązania ekscytonu na neutral­
nym donorze wykonali Sharma i Rodrigllez [14]. Zastosowali oni funkcję
wariacyjną z jednym parametrem nieliniowynl i czterema liniowymi. Obliczony
stosunek energii dys.ocjacji

m n  E-En-E ez = E- (1+ 1+e/m,) En (23}

do energii wiązania donoru jako funkcja stosunku mas me/mh wykazuJe mini
ni.ut:rl"okołó D :'.O"D , .,_ , ,, , (z<?b.. ry.. p).:.Tłuniacz.y"loby tq. dobże 'regułę itaynes'a';- n. .. _ . _ .. . ..

"
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Rys. 3. Energie dysocjacji ekscytonów związanych na neutralnych donorach w półprzewodni­
kach typu II-VI. Energie wiązania donorów E i wyznaczano z efektu Halla i danych optycz­

nych [13]
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RYB. 4. Energie dysocjacji ekscytonów związanych na neutralnych akceptorach wpółprze.,
wodnikach typu II-VI z zaznaczonymi domieszkami [13) .
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gdyby odnosiło się do ekscytonu związanego na neutralnym akceptorze. Prawdo­
podobnie lepsza, zawierająca więcej parametrów funkcja wariacyjna dałaby
minimum stosunku D/En bliższe 20%.

0,350

0,3

0,2

0,1

0,6

me/m"

Rys. 5. Stosunek D/En obliczonej energii dysocjacji ekscytonu związanego na neutralnym
donorze do energii wiązania neutralnego donoru jako funkcja stosunku mas me/mh [4]

o
O 0,2 0,4 0,8 1,0 1,2

4. Ekscytony związane na atomach izoelektronowych

Ekscytony bywają także wiązane przez atomy izoelektronowe podstawione
za jeden z atomów związku półprzewodnikowego. Thomas i Hopfield [15]
stwierdzili, że azot podstawiający fosfor w fosforku galu GaP powoduje wy­
stępowanie we fluorescencji ostrej linii podwójnej. Linia ta pochodzi z rekombi­
nacji ekscytonu związanego na atomie azotu. Leżąca wyżej składowa linii A
pochodzi z całkowitego momentu pędu dziury (3/2) i elektronu (1/2) J == 1,
leżąca 0,8 me V niżej składowa B pochodzi z J == 2.

Podstawienie azotu w miejsce fosforu nie zmienia wysycenia wiązań wa­
lencyjnych, nie tworzy dziur ani elektronów, ale stosunkowo bardziej odsło­
nięty ładunek jądrowy umożliwia wiązanie elektronu i lokalizowanie ekscytonu.Postępy Fizyki, Tom XIX, zeszyt 6 43
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Liniom A i B towarzyszą repliki fononowe. 00 więcej, występują równocześnie
z nimi linie o natężeniu proporcjonalnym do kwadratu natężenia linii A. Po­
chodzą one z anihilacji ekscytonów związanych na parach atomów azotu.
Obserwuje się linie pochodzące od par na najbliższych węzłach sieci, na są­
siadach drugiego i wyższych rzędów, aż do rzędu dziesiątego. Zastąpienie izo­
topu N14 przez N15 przesuwa linie bezfononowe o około 0,1 meV ku wyższym
energiom. Linie odpowiadające drganiom zlokalizowanym siatki przesuwają
się przy tym o 2 meV, zgodnie z przewidywanym przesunięciem izotopowym.

5. Ekscytony związane na parach donor - akceptor

Ekscytony mogą być wreszcie wiązane przez parę donor - akceptor [16J­
[19J. Taki układ elektron - dziura - donor - akceptor jest podobn-r do mole­
kuły wodoru H 2 , ale jeszcze bardziej do atomu wodoru plus atom antywodoru.
W krysztale donory i akceptory podstawieniowe mogą zajmować tylko położenia
węzłowe sieci, tak że odległości między nimi są dyskretne. Ponieważ energia
wiązania pary elektron - dziura na parze donor - akceptor jest wolno zmienną
funkcją odległości R donoru od akceptoru, linie promieniowania rekombinacyj­
nego są tak samo dyskretne. Energia wiązania dla dostatecznie dużych od­
ległości R wyraża się przez sumę energii wiązania donoru i akceptoru i energii
elektrostatycznej

e 2 e"l.a 5
E(R) === ED+E A - ER + ER6 . (24)

Tu a jest parametrem opisującym siły van der Waalsa. IDnergia promieniowa­
nia rekombinacyjnego hv leży o E(R) poniżej przerwy wzbronionej Ea

hv === EG-E(R) . (25)

Ponieważ rozkład donorów i akceptorów w sieci jet przypadkowy, natężenie
linii widmowych jest proporcjonalne do liczby par znajdujących się w od­
ległości R odpowiadającej energii linii. 1\;Iożliwa liczba par wyznaczona jest
przez geometrię sieci i wzrasta w nieregularny sposób ze wzrostem rzędu są­
siadów. Obserwowane natężenie linii porównane ze znanymi liczbami sąsiadów
w danym rzędzie potwierdza interpretację promieniowania rekombinacyjnego
jako pochodzącego od ekscytonów związanych na dwóch podstawieniowych
centrach domieszkowych. Zrozumienie promieniowania rekombinacyjnego ekscy­
tonów związanych na parach donor - akceptor wyjaśniło fakt obserwowania
przy do brej sile rozdzielczej spektrografu setek dyskretnych linii w widmach
fluorescencyjnych półprzewodników (zob. rys. 6). W naj czystszych produko­
wanych obecnie materiałach półprzewodnikowych istnieje tylko bardzo znikoma
ilość domieszek, jest ich zaledwie parę rodzajów. W fosforku galu są to: do­
nory - siarka, selen, telul", akceptory - krzem, cynk, kadm, najczęściej.
W widmie fotoluminescencji obserwuje się do 300 ostrych linii promieniowa­
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nia rekombmacyjnego. Odpowiadają one odległościom R między 10 a 40 A.
Dla większych odległości linie zlewają się w szerokie pasmo rzędu 0,02 eV
w długofalowej części widma. Pasmo to trudniej jest opisać ilościowo. Pary
o większych R wzajemnie nakładają się swoimi funkcjami falowymi i współ­
działają z wieloma podobnymi parami. Ich dziury i elektrony są mocniej zwią­
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Rys. 6. Widma fluorescencji GaP z domieszkami Zn+Se i Zn+Te, w emperaturze 1,6 0 K.
Natężenie odłożone jest w skali nieliniowej, liczby oznaczają rzędy sąsiadów. Pary akceptor­

-donor rozłożone są na dwóch l'óżnych rodzajach węzłóV\ [19]

zane z centrami domieszkowymi, tak że ich energie orbitalne nośników są
większe, okresy obiegu orbit mniejsze i sieć może się dostosować do stacjonarnego
rozkładu elektronowego dając poszerzenie linii i przesunięcie ich ku niższym ener­
giom. Kształt szerokiego pasma wyznaczon J T jest przez iloczJTn funkcji rozkładu
par i prawdopodobieństwa przejścia optycznego, które maleje dla dużJTch
odległości R.

Promieniowanie rekombinacyjne ma większe prawdopodobieństwo w tych
półprzewodnikach, w którJTcb ekstrema pasm przewodnictwa i walencyjnego
wypadają w tym samym punkcie strefy Brillouina. W takinl przypadku elektron
i dziura mają tę samą wartość wektora falowego i eks cyt on rekombinuje wprost,

43*
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promienIując foton. Przykładem takiego półprzewodnika jest arsenek galu,
GaAs, w którym ekstrema pasm znajdują się w centrum strefy. W półprzewodni­
kach, w których minimum pasma przewodnictwa wypada w innym punkcie
strefy niż wierzchołek pasma walencyjnego, elektron i dziura mają różne wektory
pędu i ekscyton rekombinuje skośnie, pęd zabiera fonon sieci krystalicznej
i w rezultacie część energii zamienia się w ciepło. Prawdopodobieństwo emisji
fotonu jest przy tym mniejsze. Przykładem tego rodzaju półprzewodnika jest
fosforek galu, GaP, w którym minima pasma przewodnictwa leżą poza centrum
strefy, gdzie znajduje się wierzchołek pasma walencyjnego.

Ogólnie domieszki i różne zaburzenia sieci umożliwiają wymianę pędu i energii
nośników, a więc sprzyjają procesom bezpromienistym czyli gaszą promienio­
wanie rekombinacyjne. Rekombinacja promienista jest najbardziej prawdo­
podobna w takich kompleksach, w których cząstek mogących odbierać pęd
i energię jest najmniej. Będą to proste kompleksy takie jak ekscytony związane
na donorach zjonizowanych albo na parach donor - akceptor. Już ekscyton
związany na neutralnym donorze może anihilować się bezpromieniście oddając
w procesie Auger energię i pęd elektronowi pozostającemu w końcowym stanie
kompleksu [20, 21].

6. Ekscytony związane na pułapkach głębokich

Ekscytony związane zostały zaobserwowane i zinterpretowane w wielu
związkach półprzewodnikowych z II i VI oraz III i V kolumny układu perio­
dycznego. Obserwuje się także ekscytony związane w diamencie i węgliku
krzemu, SiO. Stwierdzono tu bardzo głębokie poziomy ekscytonowe. W diamencie
Dean [22] obserwował m. in. wąską linię emisyjną anihilacji ekscytonów
skośnych związanych na zjonizowanych donorach azotowych. Energię wiązania
takiego donoru oceniał na około 3 eY, czyli wyżej niż wynosi połowa przerwy
wzbronionej EG === 5,48 eY. Tak silnie wiążące centrum donorowe nie może
być opisane w przybliżeniu masy efektywnej. Opis silnie zlokalizowanycll
stanów wymaga znacznie bardziej skomplikowanego aparatu teoretycznego.
Funkcje Wanniera i metoda pseudopotencjału dały już w traktowaniu tego
zagadnienia pewne wyniki [23, 24].

'V kryształach węgliku krzemu obserwowano ,vąskie linie pOCllodzące od
kompleksów cztero- i trój cząstkowych, przede wszystkim od ekscytonów zwią­
zanycll na atomach azotu zastępującycll atomy węgla w sieci kryształu
[25J-[28J. Węglik krzemu krystalizuje w różnych postaciach politopowych,
od blendy cynkowej do ,vurcytu, z licznymi typami pośrednimi. Politypy
różnią się porządkiem wzdłuż osi c ciasno upakowanych płaszczyzn atomowycll.
Osi c wurcytu odpowiada oś [111] kubicznej blendy cynkowej (zob. rys. 7).
Płaszczyzna ciasno upakowana liczy się jako kubiczna albo heksagonalna
w zależności od wzajemnej orientacji atomów w płaszczyznach bezpośrednio
sąsiadującycll z nią: orientacja ta może być taka jak w blendzie cynkowej
albo taka jak vV wurcycie (zob. rys. 8 i 9). Polityp można scllarakteryzować
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Rys. 7. Komórki jednostkowe blendy cynkowej i wurcytu, poniżej rzuty na płaszczyznę z = o.
Atomy siarki oznaczone są większymi pustymi kółkami, atomy cynku (kadmu w CdS) mniej­

szymi pełnymi kółkami

Blenda cynkowa I Płaszczyzna (110) 1 WurcytC- O. .B' O O AA t B.
ł::JC O t O A

. .
B O O B. .
A O O A
A' C B' A C' B A' C B ' A C' B A' C

Rys. 8. Przekrój w płaszczyźnie (110) blendy cynkowej i wurcytu. W blendzie cynkowej
powtarzają się trzy, w wurcycie dwie warstwy. Węzły primowane A', B ' , O' leżą w płaszczyz-:
nach (110) równoległych do płaszczyzny rysunku: dwóch sąsiadów Zn spośród czterech leży
w tej samej- płaszczyźnie (110) co zznaczony atom S, z pozostałych dwóch jeden leży przed,

drugi za płaszczyzną rysunku
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stosunkiem procentowym liczby płaszczyzn heksagonalnych. Interesujące jest,
że ekscytonowa przerwa wzbroniona SiO zwiększa się liniowo z procentem
płaszczyzn heksagonalnych i wynosi dla odmiany kubicznej 2,39 eV, dla 50%
heksagonalnej 3,263 eV [27].

Blenda cynkowa

[ll1]['t"]

Wurcyt

f'C']

o - atomy leżqce w płaszczyźnie rysunku
- nad płaszczyznq rysunku
@ - pod płaszczyznq rysunku

Rys. 9. Najbliżsi i drudzy sąsiedzi w blendzie cynkowej i wurcycie. Puste kółka leżą w płaszczyź­
nie rysunku

7. Lampy półprzewodnikowe

Badania ekscytonów związanych, zwłaszcza w półprzewodnikach o dużej
przerwie, mają znaczenie praktyczne. Wyjaśniają przede ,vRzystkim naturę
linii pochodzących z różnorodnych kompleksów i prowadzą do zrozumienia
chemii kompleksów ekscytonowych. Co więcej, promieniowanie rekombina­
cyjne pochodzące z anihilacji ekscytonów związanych odznacza się dzięki
zlokalizowaniu funkcji falowej kompleksu bardzo dużą słą oscylatora. Duże
natężenie emisji daje w wielu kryształach świecenie, które jest na tyle silne,
iż możliwe stało się zbudowanie lampy półpi')zewodnikowej.

W półprzewodniku z domieszkami donorowymi, które dostarczają do pasma
przewodnictwa elektronów, prąd jest głównie elektronowy (półprzewodnik
jest typu n). W półprzewodnikach z domieszkami akceptorowymi, które wy­
łapując elektrony dostarczają dziur do pasma walencyjnego, przeważa prąd
dziurowy (półprzewodnik jest typu p). Na złączu półprzewodnika typu n i p
pole elektryczne spowodowane ładunkami domiesżek uniemożliwia pi')zepływ
nośników między obu typami materiału. Przyłożenie napięcia prostującego
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pasma umożliwia przepływ elektronów do materiału typu p i dziur do ma­
teriału typu n (zob. rys. 10). Elektrony, które miną złącze, mogą spadać poprzez
przerwę energetyczną rekombinując z dziurami i oddając energię w postaci
fotonu. Przeważnie proces przebiega poprzez stosunkowo dłużej żyjące stany
zlokalizowane na centrach domieszkowych.

Aby ten mechanizm dawał światło widzialne, przerwa energetyczna musi
być większa niż 2 eV. Aby świecenie było wydajne, rekombinacja promienista
musi konkurować skutecznie z procesami rozpraszającymi energię elektronu
bezpromieniście. Procesy rozpraszające mogą być różnorodnej natury. Przede
wszystkim mogą to być przejścia z udziałem fononów. Dlatego też świecenie
rekombinacyjne jest bardziej wydajne w półprzewodnikach, w których istnieją
ekscytony proste, takich jak arsenek galu, którego przerwa wzbroniona jednak
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Rys. 10. Schemat pasm przewodnictwa i walencyjnego na złączu półprzewodnikowym 'n- p.
Różnica potencjałów na złączu jest V D bez napięcia przyłożonego i V D- V B pod napięciem V B

E D i EA są poziomami donorów i akceptorów, EF jest poziomem Fermiego

odpowiada tylko światłu podczerwonemu. Fosforek galu ma przerwę skośną,
o znacznej zato wysokości: EG === 2,339 eV w temperaturze 1,6 0 K. Dlatego też
fosforek galu jest szczególnie interesujący jako materiał do produkcji lamp
półprzewodnikowych. Domieszkowany cynkiem do 0,05 % atomów daje światło
zielone, cynkiem i tlenem - czerwone [29], z wydajnością około 11 % w fotolumi­
nscencji w temperaturze pokojowej. Stopy GaAs i GaP stosowane są do produkcji
lamp świecących czerwono. Kryształy węgliku krzemu, dzięki swej dużej przerwie
energetycznej, mogą świecić niebiesko. Jednak produkcja tych kryształów jest
trudna, opanowało ją dotychczas tylko niewiele laboratoriów na świecie. Ogólnie
można powiedzieć, że im większa przerwa wzbroniona półprzewodnika, tym
trudniejsza jest technologia jego kryształów.

Lampy półprzewodnikowe są bardzo małych rozmiarów, rzędu milimetra,
pobierają moce rzędu miliwatów, i co bardzo ważne, wymagają napięcia rzędu
dwóch, trzech woltów. Są bardzo odporne na wstrząsy. Największą trudność
produkcji stanowi technologia dobrych kryształów. Wymagać ona będzie
jeszcze bardzo znacznych ulepszeń.
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Abstract: The bound exciton complexes in semiconductors are described with emphasis
on the problem of calculation of their binding energies. Practical aspects of the bound exciton
complexes are indicated.
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Wlodzimierz K u8ch

Instytut Badań JądrowYch

Badania jądrowe przy użyciu akceleratorów ciężkich jonów

Nuclear Research with Heavy lon Accelerators

l. Wstęp

Mając do dyspozycji akcelerator ciężkich jonów, w szczególności cykliczny r
pozwalający na uzyskiwanie prądów rzędu dziesiątków mikroamperów przy
przyśpieszaniu jonów węgla, azotu, neonu, możemy się zajmować licznymi
problemami znajdującymi się aktualnie w centrum uwagi fizyki jądrowej.

Programy konferencji stanowią najlepsze źródło informacji o zagadnieniach,
które uważa się za węzłowe. Ostatnie konferencje poświęcone zagadnieniom
fizyki jądrowej, rozwiązywanym przy użyciu akceleratorów cIężkich jonów
(w szczególności zorganizowana w Dubnej jesienią 1966 r.) obejmowały publi­
kacje dające się zgrupować w następujące problemy:

1. Emisja opóźnionych protonów przez jądra cięższe niż jądra Zn.
2. Spektroskopia a krótko życiowych elementów neutronowo-deficytowych.
3. Dzielenie jąder przy bombardowaniu ciężkimi jonami.
4. Reakcje z wymianą lekkich cząstek i wymianą wielu nukleonów.
5. Synteza i systematyka elementów transuranowych.
6. Wzbudzenie coulombowskie ciężkimi jonami.
7. Badania izomerów krótkożyciowych.
8. Dzielenie jąder ze stanu izomerycznego.
9. Metodyka wykorzystania wiązek ciężkich jonów.
Jak widać, wachlarz zagadnień jest bardzo szeroki. W obecnym przeglądzie

z konieczności ograniczymy się do kilku wybranych zagadnień zaczynając
od metod syntezy elementów transuranowych.

Wydaje się, że celowe będzie włączenie do tego przeglądu również wzmianki
o syntezie jąder naj cięższych w reaktorze, oraz na drodze reakcji jądrowych
z jonami lekkimi.

Może warto zrobić jeszcze jedną uwagę dotyczącą wykorzystania akcelera­
tora ciężkich jonów. Liczba prac z problematyki "nie transuranowej" z roku
na rok rośnie przy utrzymywaniu się na tym samym poziomie liczby prac­
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związanych z problematy-ką jąder najcięższych. Ten stan rzeczy jest wynikiem
rosnącego zaintereso,vania OgÓłl1 fizyków tym narzędziem i równocześnie
rosnących trudności eksperymentalnych w dziedzinie elementów transurano­
wych w miarę jak posuwamy się w kierunku coraz wyższych Z. Nie znaczy to,
że czas akceleratora przeznaczony na syntezę elementów transuranowych
zostaje ograniczony.

2. Synteza elementów transuranowych

Badania w zakresie spektroskopii jądrowej wymagają na ogół znajomości
techniki wytwarzania interesujących nas izotopów. Dla elementów transurano­
wych, ze względu na bardzo małe przekroje czynne, wybór drogi wytwarzania
ma decydujące znaczenie dla planowanego eksperymentu. Można podać na­
stępujący przykład. Przejścia a do stanów wibracyjnych znane są dla niewielu
izotopów elementów transuranowych. Trudności badania wynikają stąd, że
prawdopodobieństwa tych przejść wynoszą 10- 6 -10- 7 w stosunku do wszystkich
możliwych. A więc należy dysponować co najmniej dziesięcioma miliardami
jąder aktywnych, by przy "rozsądnych" czasach życia liczyć na sukces. Prosty
rachunek pokazuje, że przy przekrojach czynnych f"'-/10- 31 cm 2 dla reakcji
z ciężkimi jonami i prądach f"'-/ 10 [.LA nie będziemy w stanie uzyskać więcej
niż 10 9 jąder aktywnych. Zatem badania tych poziomów kolektywnych ele­
mentów transuranowych na drodze rozpadu a są ograniczone aktualnymi
intensywnościami wiązek akceleratorów i z konieczności trzeba wybierać te
izotopy, które mogą być wytwarzane z większymi przekrojami czynnymi.
A więc znajomość mechanizmów reakcji, wszystkich konkurujących kanałów
reakcji, wielkości przekrojów czynnych jest niezbędna przy prowadzeniu prac
z elementami najcięższymi.

Idea wytwarzania elementów transuranowych pochodzi z lat trzydziestych.
U jej podstawy leżało zrozumienie możliwości wykorzystania kolejnych prze­
mian w łańcuchu wychwytu neutronowego i rozpadu fJ minus. Jednakże pierwsze
próby uzyskania elementu 93 na tej drodze skończyły się niepowodzeniem,
ponieważ aktywność wytwarzanego neptunu została zamaskowana nieoczeki­
wanie dużą aktywnością szeregu innych nieznanych izotopów. Dopiero odkrycie
Hahna i Strassmanna pozwoliło zrozumieć, że były to produkty rozszcze­
pienia powstające przy wychwycie neutronów przez uran 235. Ostatecznie
neptun został zidentyfikowany w 1939 roku przez Mc Millana [1], który za
tarczą z U 3 0 S naświetlaną neutronami umieścił plik bibułek papierosowych,
w których jądra odrzutu zahamowane ujawniły swoją obecność radioaktyw­
nością następnie mierzoną. Przebieg eksperymentu można zapisać:

238U ( n y) 239U {l-  239N p (3- ), 23 min 2,3d.
Da]sze ogniwo tego łańcucha stanowi pluton 239 odkryty również przez Mc Mil­
lana [2]. Badania własności tego izotopu wykazały, że jego przekrój czynny na
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rozszczepienie jest nawet nieco większy niż dla 235U, co wzbudziło duże zaintere­
sowanie jego produkcją. Tzw. Plutonium Projekt przewidywał uzyskiwanie
Pu z rozpadu f3 239Np, a więc wychodząc z 238U jako "surowca". W tym czasie
intensywnie-rozwijano radiochemiczne metody oddzielania Np i Pu od produk­
tów rozszczepienia. Obecnie 239pU jest wytwarzany nawet w kilogramowych
ilościach i z kolei może stanowić element wyjściowy dla wytwarzania dalszych
transuranowców.

Ameryk, dziewięćdziesiąty piąty element, został odkryty przez grupę Sea­
borga w 1945 roku [3]. Wydzielając pluton z wypalonych w reaktorze prętów
uranowych stwierdzono występowanie aktywności a O długim połowicznym
okresie zaniku. Po identyfikacyjnych eksperymentach ustalono schemat:

239Pu(n, y) 240Pu(n, y) 241PU 241 95 ;  .

Obecnie najczęściej wytwarzamy 243A.rn wychodząc ze starannie oczyszczo­
nego 242PU:

242Pu('n, y)243 Pu : ) 243Am.

N a tej zasadzie mogą być wytwarzane również niektóre izotopy elementów
o wyższym Z, nawet do setnego włącznie, jednak w miarę jak łańcuch kolejnych
wychwytów się wydłuża, metoda staje się coraz mniej efektywnH,.

Nie warto może dalej cytować dalszej historii odkryć z zastosowaniem
wychwytu radiacyjnego neutronów powolnych. O metodzie tej trzeba powie­
dzieć, że stale rozwijana stała się metodą produkcji przemysłowej pewnych
izotopów elementów transuranowych i że wpłynęła pośrednio na rozwój reakto­
rów o bardzo dużych strumieniach neutronów, które były specjalnie blldowane
dla produkcji transuranowców. Rys. 1 przedstawia wynik obliczeń przewidywa­
nych ilości izotopów pIlItonu, amery'ku i kiuru w funkcji czasu przy zastoso­
waniu 239pU jako materiału wyjściowego naświetlanego strumieniem neutro­
nów (j> = 3.10 14 nfcm 2 fs [4]. Dysponlljąc reaktorem o dostatecznie dużym
strumieniu neutronów możemy uzyskiwać następujące izotopy: 237Np - kilo­
gramy, 239, 240, 241pU _ kilogramy, 241, 243.Am - setki gramów, 242, 244Cm-gramy,
249Bk -. gramy, 249, 254Cf - miligramy, 253Es - miligramy.

Konkurencyjnym sposobem wytwarzania elementów transuranowych oka­
zały się reakcje jądrowe, początkowo stosowane przy użyciu lekkich cząstek.
Już w 1940 r. w Stanach Zjednoczonych grupa Seaborga uzyskała 238Np bom­
bardując uran naturalny deuteronami o energii kilkunastu MeV: 238U(d,2n)
238Np (3- ) 238PU. Podwyższając stopniowo energię dellteronów można dojść

2,1 d
do bardzo lekkich izotopów neptunu. Następnie, ze względu na większe prze­
kroje czynne, zaczęto' powszechnie stosować reakcję (a, xn) do syntezy
np. 238U(a,3n) 234pU  234Np itd.
" Kiur i berkeley został po raz pierwzy wytworzony właśnie przy pomocy
cząstek a przyśpieszanych w 60-calowym cyklotronie w Berkeley [5, 6]. Iden..
tyfikacji chemicznej dokonano po .naświetleniach: Pll (a, xn)Cm oraz
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241Am(a,2n)243Bk. Również 98 element kaliforn daje się wytwarzać w reakcji
z cząstkami a przez bombardowanie kiuru 2440m ( a, 4n) 2440f lub 2420m (a, 2n ) 244 0f.

Po tych kilku przykładach przejdźmy do możliwości, jakie daje akcelerator
ciężkich jonów. Akceleratory przyśpieszające ciężkie jony do energii około
10 MeV na nukleon stanowią dzisiaj podstawowe narzędzie syntezy cięższych
elementów transuranowych, jak również umożliwiają wytwarzanie wielu lżej­
szych "egzotycznych" izotopów. Zaletą tego sposobu wytwarzania jest możli­
wość otrzymania elementów o wysokim Z przy bombardowaniu tarcz z ma­
teriałów łatwo dostępnych takich jak tor, uran, pluton. Naświetlając np. uran

1,0

0.8 239pU

0,2

244C
m )( 10

0,6

0,4

o
O 1 2 3

[lat]
4 5 6

Rys. l. Wytwarzanie izotopów Pu, Am, Cm w cyklu kolejnych wychwytów radiacyjnych
i rozpadów {J, w strumieniu neutronów z reaktora f/J = 3. 10 14 njcm 2 js

jonami neonu, lub pluton jonami tlenu możemy uzyskać element 102. Większość
wyników dotyczących syntezy i spektroskopii elementów transuranowych
pochodzi z Dubnej oraz Berkeley. Laboratorium amerykańskie dysponuje
akceleratorem liniowym HILAO (heavy ion linear accelerator), laboratorium
dubieńskie cyklotronem o średnicy trzymetrowej, widocznym na fotografii
(rys. 2). Najczęstszy typ reakcji przy bombardowaniu ciężkimi jonami, to
utworzenie jądra złożonego, a następnie wyparowanie kilku neutronów, ewen­
tualnie cząstki a i kilku neutronów. Energia jonów musi oczywiście przewyższać
wysokość bariery coulombowskiej w układzie ciężkie jądro - ciężki jon, która
dla jąder np. uranu 238 i jonów neonu 20 wynosi już 74 MeV. Dla ilustracji
można przedstawić wyniki grupy dubieńskiej [7], która mierzyła przekroje
czynne dla reakcji 238U(180, xn)Fm (rys. 3). Jak widzimy, przekrój czynny dla
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najbardziej efektywnego kanału z emisją pięciu neutronów wynosi w maksimum
zaledwie 4 .10- 30 cm 2 . Dla sto drugiego elementu oceniono przekrój czynny
na 10- 32 cm 2 . Zmieniając energię jonów w zasadzie można produkować kolejne
izotopy danego elementu.

l\tIożliwości akceleratora ciężkich jonów znakomicie wzbogacają tzw. reakcje
transfer, w których jądro i jon wymieniają się kilkoma nukleonanli. Niektóre
z nich bywają stosowane do wytwarzania izotopów trudnych do uzyskania
na innej drodze, czy nawet do wytwarzania izotopów bardziej "popularnych".
Według danych amerykańskich przekrój czynny na reakcj ę 2440m ( 12 0 , 8 Be 2n ) 246 0£
wynosi kilka lllilibarów.

W syntezie dalszych elementów transuranowych akceleratory ciężkich jo­
nów odegrały decydującą rolę. W 1956 r. w l\tIoskwie zidentyfikowano 248Fm
w reakcji 238U +160 [8], a w dwa lata później Amerykanie uzyskali większe ilości
tego izotopu w reakcji 240PU+ 12 0. Sto pierwszy element mógł być wyjątkowo
syntezowany przy pomocy cząstek a, ponieważ w Berkeley dysponowano tarczą
z 253Es, który, jak już wspominaliśmy, można uzyskać w dostatecznych ilościach
z reaktora. Stosowano reakcję 253Es(a, n) 256Md [9]. Następny izotop tego ele­
mentu grupa Ghiorso otrzymała przez naświetlanie 2520f jonami 13 0.

Odkrycie 102 elementu, który do dnia dzisiejszego nie został jeszcze nazwany,
posiada swoją długą historię, będącą wykładnikiem trudności eksperymental­
nych, opisującą równocześnie współzawodnictwo między laboratoriami w Ber­
keley i w Dubnej. W 1957 r. fizycy z laboratoriów wArgonne, Harwell i Insty­
tutu Nobla naświetlali na cyklotronie w Sztokholmie jonami 13 0 wzbogaconą
do 95 % tarczę 2440m. Zbierane na folii jądra odrzutu wykazały aktywność a
O okresie połowicznego zaniku około 10 min. i energii 8,5 :t0,1 l\tIeV. Aktywność
tę przypisali autorzy elementowi sto drugiemu, który zaproponowali nazwać
nobelium. W rok później eksperyment został powtórzony przez fizyków amery­
kańskich, którzy stosując precyzyjniejszą technikę rejestracji nie uzyskali
potwierdzenia znalezionej w Sztokholmie aktywności, natomiast zidentyfiko­
wali niewielką ilość emitujących cząstki a o energii 8,3 l\tIeV. Czas życia można
było oszacować na około 3 s. Prace te zostały przerwane w dość dramatycznych
okolicznościach. Pęknięcie okienka w komorze taI'getowej spowodowało rozpy­
lenie bardzo aktywnej tarczy z 244Cm.

Prof. Flerov zakomunikował na II Konferencji Genewskiej w 1958 r.
o naświetleniu przeprowadzonym  Instytucie Kurczatowa. VV wyniku uzyskano
aktywność a 8,9:t0,4 MeV z czasem życia w przedziale 2-40 s. VV świetle
dzisiejszycll danych uzyskanych w obu laboratoriach można mieć zastrzeżenia
do każdego z trzech eksperymentów. Tabela I przedstawia wyniki obu grup
zebrane w ciągu ostatnich lat, przedstawione na konferencji w Dubnej w 1966 r.
W obecnej chwili trwa dyskusja co do priorytetll i nazwy sto drugiego ele­
mentu.

Sto trzeci element, lawrencium, został wytworzony przez grupę Ghiorso
w 1961 r. [10]. Bombardowano tarczę kalifornu o przewadze składu izotopo­
wego 250 i 252 jonami boru i zarejestrowano aktTwność a 8,,6 MeV i połowicz­
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nym okresie zaniku 8 + 2 s. Syntezy 104 elementu dokonano w Dubnej [11].
Bombardując neonem 22 tarczę 242pU można oczekiwać reakcji 242Pu(22Ne, 4n)
260 104. Przekrój czynny na tę reakcję wynosi r--..; 2,10-34 przy energii 114 MeV,
a czas życia izotopu ze względu na spontaniczne rozszczepienie wg systematyki
(ekstrapolacja) wynosi 0,3 s. Eksperyment jest już tak trudny (jedna reje­
stracja na 5 godzin), że wynik wymagał potwierdzenia na innej drodze niż ta,
jaką wypracowano dotychczas do identyfikacji elementów transfermiowych.
Metoda taka została opracowana przez grupę radio chemików pod kierunkiem
Zwary [12]. Element 104 winien być analogiem hafnu i dlatego jego własności
chemiczne odróżniają go znacznie od elementów o niższym Z. Schemat przedsta

Tablica I

Wyniki radzieckich i amerykańskich zespołów pracujących w ciągu ostatnich lat nad syntezą
sto drugiego elementu

USA

Izotop Reakcja O"max Tl/2 Ea10- 30 sek MeV

251 244Cm (12C, 5n) 0,09 0,8 :ł 0,3 8,60 80%8,68 200/0

252 244Cm (12C, 4n) 0,13 2,3 :ł 0,3 8,41

253 244Cm (13C, 5n) 0,096 '" 2,5 8,01
244Cm (1sC, 4n) 0,29 105 :ł20 8,01
246Cm (12C, 5n) 0,25 ,..,.. 100 8,01

254 246Cm (12C, 4n) 0,89 55:ł5 8,10
246Cm (13C, 5n) 0,54 '" 50 8,10
244Cm (]3C, n5) 0,096 '" 50 8,10

.

255 246Cm (13C, 4n) 0,47 185 :ł20 8,11
248Cm (12C, 5n) 0,38 '" 180 8,11

256 248Cm (12C, 4n) 0,74 2,9 :ł 0,5 8,43
248Cm (13C, 5n) 0,75 3,2 :ł 0,4 8,43

257 248Cm (13C, 4n) 1,1 23 :ł 2 8,23 50%8,27 50%
248Cm (12C, 3n) 0,08 '" 20 8,25

ZSRR

Tl/2 l , Esek MeVReakcja

2S9PU (180, 5n) 4,5:ł 1,5

242pU (160 , 5n)
239pU (180, 4n)

95:ł 10 8,01

243 Am (15N , 4n) 8,11
238U (22N e ,6n) 56:ł 10
242pU ( 18 0, 5n) 75:ł 15

238U (22N e, 5n) '" 120 8,08
242pU (180 , 5n) 180:ł 10 8,09

238U (22N e, 4n) 6:ł2 8,41
242pU (180 , 4n) 9:ł3 8,42

wiony na rys. 4 wyjaśnia główną ideę eksperymentu. Jądra odrzutu unoszone
strumieniem azotu, do którego doprowadza się gazowy NbCI s lub ZrCI 4 , prze­
chodzą w chlorki (układ utrzymywany jest w temperaturze 220°-250° O).
Dalej chlorki III grupy wskutek adsorpcji zostają zatrzymane bądź na ścian­
kach, bądź w filtrze ze specjalnym ekstrahentem, a chlorki IV grupy (ele­
ment 104) przechodzą unoszone gazem i dostają się do komory detekcyjnej,
w której ustawione wzdłuż traktu detektory mikowe rejestrują przypadki
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-rozszczepienia. Zarejestrowano w tym eksperymencie 12 przypadków rozszcze­
pienia, a ich rozkład na poszczególne detektory (wyznaczono prędkość prze­
pływu gazu) wskazuje na czas życia około 0,3 s.

Na ostatniej konferencji w Tokio (wrzesień 1967) prof. Flerov podał pierwsze
.dane o syntezie 105 elementu.

Nasz przegląd byłby niepełny, gdyby nie wspomnieć o syntezie elementów
transuranowych w jądrowych wybuchach podziemnych. Pierwszy eksperyment
tego typu został wykonany w 1952 r. pod kierownictwem Laboratorium Los
Alamos i nosił kryptonim "Mike" . Kilka zespołów radiochemików analizowało
.skutki naświetlenia uranu w silnym strumieniu neutronów Zidentyfikowano

1 - C/ 2 ZrC/ 4 6 - filtr
2 - 242pU 7 - Am, 104
3 - 2 2A./ e 8lV, - detektory
l, - Am, 102, 103, 101..

5 - Am, 102, 103

[, s.\,

Rys. 4. Schemat eksperymentu syntezy i wydzielenia elementu 104 przy zastosowaniu chro­
matografii gazowej

wówczas po raz pierwszy 2540f, 253Es i kilka innych izotopów trudnych do wy­
tworzenia. Duże gęstości strumienia neutronów prowadzą do odmiennego
przebiegu przemian niż ten, który obserwujemy w reaktorach. Kolejne wychwyty
neutronów następują po sobie tak szybko, że rozpad {3 nie odgrywa roli aż do
wytworzenia bardzo ciężkich izotopów uranu. Następujące wówczas rozpady
prowadzą do bardzo interesujących ciężkich elementów aż do setnego włącznie.
W eksplozji "Oyklamen" oceniono, że zostało wytworzonych 10 14 jąder 257Fm.
(Zaledwie 5,10 6 była "odzyskana" do dalszych badań). Aktualny amerykański
program eksperymentalny obejmuje izotopy występujące w cyklu:

259Fm  259Md  259 102a 7 a

'
2550f  255Es  255Fm
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3. Emisja protonów opóźnionych i rozpad a .

Prace przedstawione na konferencji w Dubnej. w 1966 r. określały stan ba­
dań nad emisją protonów opóźniony.eh. Pierwszą referowaną pracą była praca
grupy Rarnauchowa odkrywcy tego zjawiska [13]. Dotyczyła ona emiterów
protonowych z obszaru Z > 50. Emisja protonu możliwa jest przy dużym
zubożeniu neutronowym; zatem bombardowanie tarcz ciężkimi jonami pro­
wadzące do wyparowania wielu neutronów stanowi efektywną metodę uzyski­
wania jąder o tych własnościach. Autorzy [14] naświetlali izotopy 92Mo i 94Mo
o silnym wzbogaceniu izotopowym jonami 2°Ne i 22Ne, oraz 92Mo jonami 28Si.

Protony odróżniano od innych emitowanych cząstek przy pomocy dwóch
liczników: proporcjonalnego dE/dx, oraz detektora półprzewodnikowego mie­
rzącego całkowitą energię E. Jądra aktywne wybijane z tarczy bądź wyhamo­
wywano w foliach aluminiowych ułożonych w szereg warstw, których aktywność
następnie mierzono, bądź stosowano metodę Mac Farlane'a, o której będzie
dalej mowa. Identyfikację poszczególnych izotopów będących emiterami pro­
tonów przeprowadzano na podstawie analizy krzJTwej wzbudzenia.

Analiza opierała się na następującym rozumowaniu: położenie maksimum
krzywej wzbudzenia Em wiąże się z progiem reakcji Qx, oraz średnią tempera­
turą jądra po emisji i-tego neutronu T i i energią unoszoną przez kwanty y,
El" w sposób następujący

Em== Qx+Ex,
x

gdzie - Bx === 2  Ti+E)'
l

(E m mierzone w układzie środka mas). Q x można obliczyć dla x === 1, 2, 3, ...
posługując się tablicami mas jąder.

Alexander i Simonow [15] pokazali, że jeśli nie uwzględniać przypadków
tworzenia stanów izomerycznych, to dla jąder złożonych powstających w obsza­
rze ziem rzadkich wielkość Ex/X słabo zależy od x i wynosi około 5,5 MeV. Wy­
korzystując ten fakt autorzy tak dobierali wartość x, by pierwsze z równań
było możliwie najlepiej spełnione.

Widma protonów przy zastosowaniu spektrometru o dobrej zdolności
rozdzielczej okazały się bardzo złożone. Np. widmo protonów emitowanych
z czasem połowicznego zaniku Tl/2 == 19 s.--przez lllTe ujawnia 18 linii w zakresie
energii 2-4 MeV, odpowiadających przejściom między poszczególnymi sta­
nami. Można więc dane te przyjąć za podstawę analizy ch-oćby..j,akoąciowej
zachodzących procesów. Rys. 5 przedstawia hipotetyczny schemat rozpadu
lllTe-+ 111 Sb->110Sn. Poziomy jądra pośredniego, odgrywające ważną rolę w pro­
cesie, nie są niestety znane na tyle w tym przypadku, by móc3dnbznacznie
interpretować poszczególne przejś'cia. Można stwierdzić .ogólnie' :rozpad (J +
ze stanu (prawdopodobnie) 5/2+ 111 Te będzie następował głównie do stanów
3/2 +, 5/2 + i 7/2 + 111Sb. Jeśli e.nergia tych stanów będzie' w'yższa niż energia
wiązania protonu w 111Sb (f'-) 1;7' -MeV - wartość obliczona), to powstaje
możliwość emisji protonowej,- prży:- zazwyczaj dużej konkurencji przejść ra­
Postępy Fizyki, Tom XIX, zeszyt 6 44
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diacyjnych. Prawdopodobieństwo przejść protonowych będzie oczywiście uza­
leżnione również od spinów stanów końcowych. Na przykład przejście ze stanu
7 /2 + do stanu podstawowego 110Sn tj. O + będzie mało prawdopodobne ze
względu na działanie bariery centryfugalnej.

5+
2 111 Te

7+
2

3  .2 +2 2

.z+
2

5+ 3+- I2 2

Rys. 5. Schemat rozpadu silnie neutronowo-deficytowego lUTe do uOSn na drodze kolejnej. emisji {3 plus i emit;ji protonu

Łatwo przewidzieć, że dla jąder lech analiza całego procesu jest znacznie
łatwiejsza,- ze względu na mniejszą gęstość poziomów jądra pośredniego i koń.;.
cowego.
, Mimo:e .praca wykonna w B:r;ookhaven przez, Phersoną, i in..w 1965 r. [16]

nie odnosi się do cytowanej konferencji, ani nie była wykonywana na wiązce
ciężkicb. jnów,. _wrto. o. __nięj wspomnieć, ponlęważ stanowi ona zapowiedź

r .. ':.::" . __ ., 'I.." . . ...... .. ,:,.' ..-,;. ,,....  .
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narodzin spektroskopii protonowej, trudniejszej na pewno w realizacji ekspery­
mentalneJ, ale bardzo jednoznacznej w interpretacji. Autorzy bombardując
protonami o energii 50 Me V azot uzyskali tlen -13: 14N (p , 2n) 13 0, który z cza­
sem życia Tl/2 == 8,7 ms. rozpadał się do węgla-12. Analiza danych doświadczal­
nych doprowadziła do wniosków, które przedstawia rys. 6. Biorąc pod uwagę,

17, 5 (312 -)
13 0

I/
#1

I/nE. 1/ II
1/ /1

II II
Q48 3/2- II II (3 +I II
8ł90 1/2- II
6,1 3/2+ II
7;42 5/2- II
7,18 7/2+
6,91 312+

6,38 5/2 + II
5,56 5/2+ / III

I I
3,51 3/2 - I
2,37 1/2 + I

7,94 O'"
12C + p

o 1/2 .,..
13N

Rys. 6. Rozpad lekkiego izotopu tlenu na drodze przejścia {J plus i emisji protonu

że spin stanu podstawowego tlenu-13 wynosi 3/2-, możemy oczekiwać przejść {J
dozwolonych do stanów o spinie 1/2- i 3/2-, a więc do poziomów jądra wzbu­
dzonego azotu-13 o energii 9,48 8,90 3,51 MeV, oraz do stanu podstawowego.
9bliczona energia dysocjacji protonu 12C+p wynosi 1,94 MeV, zatem w widmie
protonów powinny ppjawić się linie. 7,54 J\tleV, oraz 6,97 MeV (dwa poz,ostałe

44.
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przejścia będą. zahamowane przez barierę coulombowską). Grupa brookhaveńska
zarejestrowała w widmie dwa wyraine maksima zgodnie z przewidywaniami,
na razie potwierdzając znane energie i Bpiny dwóch poziomów azotu-13.

Ronald D. Mac Farlane znany z opracowania i ciągłego doskonalenia
metod spektroskopii "na wiązce" dla izotopów krótkożyciowych - w ostatnim
czasie zajmował się głównie spektroskopią a jąder w pobliżu powłoki N == 82.
Systematyka a tego obszaru obejmllje 37 izotopów, z których większość została
wytworzona przy pomocy akceleratorów ciężkich jonów. Tak bogaty materiał
może stanowić podstawę uogólnień i sprawdzenia wyników prac teoretycznych.
Teoria rozpadu a W ostatnim dziesięcioleciu dzięki postępowi w dziedzinie
modeli jądrowych i dzięki nowym danym eksperyn1entalnym mogła być znacznie

2
udoskonalona. Stała rozpadu ; ==  P tak jak w pierwotnej teorii Gamowa

1)

zależy od współczynnika transmisji barier3T coulombowskiej P, jednak zreduko­
wane prawdopodobieństwo przejścia tJ2 n10że być obecnie związane z para­
metran1i modeli jądrowych. Mang [17] obliczył zredllkowane prawdopodo­
bieństwo przejść dla jąder sferycznych z uwzględnieniem efektów powłoko­
wych. Z eh [18] badał wpływ sił pairing na rozpad jąder sferycznych, natomiast
Iang i Rasmussen uogólnili te rachunki na jądra zdeformowane [19], wreszcie
Sandulescu [20] badał wpływ sił dalekiego zasięgu typu kwadrllpolowego
i oktupolowego na prawdopodobieństwo przejść do stanów wibracyjnych.

MacFarlane w swojej l)racy przedstawionej na kOIlferencji w Dub­
nej [21] w forn1ie bardzo skondensowanej podał wyniki dotyczące systen1atyki
krótko życiowych izotopów z obszaru ziem rzadkich N == 82, oraz z obszaru
Z == N == 50. Autor stosował tę san1ą technikę, którą posługiwał się w swoich
pierwszych pracach. Rys. 7 przedstawia schen1at aparatury. Jądra odrzutu
wybijane z tarczy były spowalniane w kon1orze wypełnionej helem, który
przepon1powywano przez wąski, specjalnie profilowany otwór do komory de­
tektora. Porywane przez strumień gazu jądra aktywne osiadały na kolektorze
un1ieszczonym naprzeciw otworu, a następnie były transportowane nad de­
tektor. Warto może zwrócić uwagę na jeden szczegół eksperymentalny o dużym
znaczeniu dla mierzonych czasów życia. Po czasie termalizacji około 10- 8 s.
jądra aktywne "dryfowały" z gazem w kierunku dyszy z coraz to większą
prędkością, by w momencie przelotu przez przewężenie osiągnąć prędkość
0,6 km/s. Staranne wyprofilowanie dyszy pozwoliło na zbieranie jąder odrzutu
z wydajnością (zmierzoną) 95 =*5 % już po czasie 200 ms po impulsie jonów
bombardujących tarczę. Wyniki uzyskane przez Mac Farlane'a ilustruje rys. 8.
Energia rozpadu a rośnie prawie liniowo zarówno z Z, jak' i A, istnieje jednak
nieciągłość dla Z == 64 świadcząca o zapełnieniu protonowej powłoki d 5 / 2 . Z tą
nieciągłością wiąże -się istnienie małej wyspy izomerii, bowiem następny poziom
protonowy wg modelu powłokowego posiada spin h 11 / 2 . Jednm ze znanych
z tego obszaru izomerów jest 149Tb. Na podstawie znajomości czasów życia
i współczynników określających jaki procent w rozpadzie danego izotopu
stanowi- rozpad a, można określić zredukowane prawdopodobieństwo przejścia,

'.­
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które, jak mówiliśmy, wiąże się z parametrami modeli jądrowy'ch. Okazało się,
że obliczenia [22] z zastosowaniem funkcji falowej Bardeena-Coopera-Schrieffera
dobrze zdają sprawę z wyników eksperymentalnych i dobrze odtwarzają
zmianę 2 przy zapełnianiu protonowej powłoki d 6 / 2 . Badania w obszarze Z =

Rys. 7. Aparatura do badania krótkożyciowych izotopów'--wytwarzanych w wiązce ciężkich
ODA. K - kolimator wiązki, T - tarcza obrotowa, Dy - dysza, W - walec obracający się

skokami o kąt a, D - detektor półprzewodnikowy

= N = 50 również przyniosły ciekawe rezultaty, pozwalające na porównani
z analogicznym obszarem w okolicy 208Pb.

W badaniach izotopów emitujących opóźnione protony Mac Farlane ko­
rzystał z materiału, jaki uzyskał z badania aktywności u. Nie będziemy wcho­
dzili w szczegóły eksperymentów, które są podobne do przeprowadzanych przez
grupę Karnauchowa, natonliast warto zwrócić uwagę na niektóre wnioski
wyciągane przez niego. Pomiary energii przejść a dostarczają dokładnych da­
nych o masach jąder i energiach wiązania nukleonów. Qa zmienia się liniowo
w zakresie 65  Z  72. Ponieważ zależność ta odzwierciedla wkład energii
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wiązania neutronu i protonu, zatem świadczy ona również o liniowej zmianie
energii wiązania protonu. Stosując eksperymentalne dane o masach i zależności
energii wiązania protonu od Z, autor precyzuje przewidywania o istnieniu
izotopów, jak je nazywa, ultra-neutronowo-deficytowych, które mogłyby emi­

r;:
Q)3

L:::J

Q
o;/o/

N=85 ­
N=86

6

5

4

2

1

o
60 62 64 66 68 70 72

Liczba atomowa

Rys. 8. Energia przejścia a w pobliżu powłoki zamkniętej N = 82

tować protony ze stanu podstawowego. Interesujące są również rozważania
na temat wpływu spinów na konkurencję czystego rozpadu p + w stosunku do
rozpadu p+, p.

Rozszczepienie ciężkich elementów ze stanu izomerycznego

Odkrycie na przestrzeni kilku lat dwóch nowych zjawisk tej miary co
opóźniona emisja protonów i rozszczepienie ze stanu izomerycznego ugrunto­
wało rangę Laboratorium Reakcji Jądrowych Instytutu Badań Jądrowych
w Dubnej, znanego głównie z prac z dziedziny syntezy nowych elementów
transuranowych. Możliwość emisji protonów jak i powstawanie izomerów przy
bombardowaniu tarcz ciężkimi jonami była wielokrotnie dyskutowana w tym
laboratorium dużo wcześniej. Uwaga fizyków koncentrowała się na skutkach
silnego neutronowego zubożenia jąder końcowych, oraz na bardzo dużym mo­
mencie pędu wnoszonym do jądra przez ciężki jon w czasie reakcji i na sposobach
POwrotll do stanu podstawowego po wyparowaniu kilku neutronów i emisji
pewnej liczby kwantów y.
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W 1961 r. w laboratorium prof. Flerowa przystąpiono szerokim frontem
do badań izotopów elementów transuranowych z obszaru Z == 100-102. Spon­
taniczne rozszczepienie, jako istotny a nawet przeważający typ rozpadu tych
jąder, miało stanowić alternatywną - w stosunku do rozpadu a - podstawę
identyfikacji izotopów. Zapewne nie bez wpływu na program badań było poja­
wienie się nowej techniki rejestracji przy pomocy detektorów śladowych re­
jestrujących wydajnie fragmenty rozszczepienia, a niewrażliwych na cząstki
lekkie. Plan prac grupy Polikanowa był następujący: a - należy wytworzyć
badany izotop kolejno w kilku reakcjach, w różnych kombinacjach jonów
bombardujących i tarcz, aby uzyskać pewne dane co do naboju i masy wytwo­
rzonego izotopu; b - rozszczepienie miało być rejestrowane przy pomocy de­
tektorów śladowych; c - wyznaczenie czasu życia zapewniał układ przedsta­
wiony na rys. 9. Analizując liczbę śladów na poszczególnych detektorach przy

A

Rys. 9. Aparatura do badania krótko życiowych izotopów rozszczepialnych wytwarzanych
w strumieniu ciężkich jonów. J - wiązka jonów, .A - absorbenty, T - tarcza, D - de­

tektory mikowe, P - pas ruchomy, stanowiący kolektor jąder odrzutu

danej prędkości taśmy-transportera jąder odrzutu można wyznaczyć czas
życia izotopu. Jak mówiliśmy, badania były kompleksowe. Dane o rozpadzie a
lub o rozpadzie na drodze wychwytu elektronowego danego izotopu zestawione
z wynikami dotyczącymi rozszczepienia pozwalały na określenie parcjalnego
czasu życia na rozszczepienie T s /. Nieoczekiwanie okazało się, że w obszarze Z, A,
w którym głównym typem rozpadu powinien być rozpad a i wychwyt elektro­
nowy, a Ts/ winno być bardzo duże, wykryto izotop o czasie życia na rozszcze­
pienie Ts/ 0,014 s. Wkrótce dokonano identyfikacji izotopu [23]. Ustalono, że
jest to dobrze znany 242Am, o którym wiedziano, że rozpada się ze stanu podsta­
wowego przez wychwyt elektronowy, lub emisję {3- z czasem życia 16 godzin.
Zaczęto rozważać możliwość rozszczepienia ze stanu wzbudzonego. Taka hipo­
teza nie wydawała się nienaturalna, ponieważ znany był również w 242Am
stan izomeryczny, z którego następuje rozszczepienie z czasem życia (8 =1:3) .10 11
lat. Przeanalizowano także możliwość natychmiastowego rozszczepienia po
rozpadzie a lub fJ ze stanu izomerycznego do stanu wzbudzonego o energii
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wzbudzenia bliskiej bariery dzielenia, ale taki mechanizm wykluczały rozważa­
nia ilościowe. Jest zrozumiałe, że próby interpretacji początkowo wiązano
tylko z osobliwościami spinowymi, które są przecież decydujące przy formo­
waniu się stanów izomerycznych. Dla uzasadnienia takiej hipotezy należało
w pierwszym. rzędzie określić energię stanu i wielkość spinu. Najczęściej stoso­
wana w spektroskopii metoda wyznaczania energii i spinu stanu poprzez pomiar
energii i multipolowości przejścia y w tym wypadku okazała się niemożliwa
do wykorzystania, nie udało się bowiem wykryć konkurencyjnego do rozszcze­
pienia przejścia y. Pozostawała zatem metoda pomiaru stosunku izomerycznego
w funkcji energii i rodzaju cząstek. Można policzyć, że średni moment pędu
wnoszony do ciężkiego jądra przez bombardowanie protonami o energii 7­
11 MeV wynosi 1-2 (w jednostkach 1)), deuteronami o energii 10-14 MeV
wynosi 3-5, neutronami o energii 14 MeV około 7, natomiaRt dla jonów IIB
o energii 65 MeV około 15. Jeśliby zatem spin stanu izomerycznego był wysoki,
to prawdopodobieństwo wzbudzenia tego stanu winno bardzo silnie zależeć
od energii i od rodzaju cząstek. Wyniki szeregu kolejnych prac wykonanych
w Dubnej i Bukareszcie [24, 25J, przy zastosowaniu wyżej wymienionych
cząstek, były zaskakujące. Wykazywały, że zależność ta jest słaba. Stosunek
izomeryczny rośnie tylko od 1,5 .10-4 do 5,0 .10- 4 , gdy przechodzić od pro­
tonów o energii 7 MeV do jonów IIB o energii 65 MeV. A więc różnica spinów
stanu izomerycznego i stanu podstawowego nie może być duża, co niezmiernie
komplikuje interpretację, ponieważ trudno było zrozumieć dlaczego nie na­
stępuje szybka deekscytacja jądra przez przejście y. Trudności te stymulowały
dalsze prace eksperymentalne i teoretyczne próby interpretacji. Dzięki de­
tektorom śladowym udało się odkryć kilka dalszych przypadków rozszcze­
pienia ze stanu izomerycznego. Tablica II przedstawia aktualnie znane przy­
.padki izomerii tego typu.

Tablica II

Izotopy ulegające rozszczepieniu przyśpieszonemu ze stanu izomerycznego

Izomer TSI ze stanu
izomer.

TSI ze stanu
podst. (lat)

Czynnik
przyspIesz.

228N P l min > 10 8
232Am 1,4 min > 10 2
234Am 2,5 min > 10 4
238 Am 6.10- 5 sek
240 Am 8. 10- 4 sek ł"I 10 14 10 22
242Am 1,4. 10- 2 sek ł"I 10 14 10 21
244Am l. 10- 3 sek ł"I 10 14 10 22246Cf 10- 7 sek 2. 10 3 10 17

Z < 100, M < 251 3,5 sek244Cm > 130 lat 1,3. 10 7 > 10 5
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Niedawno w Instytucie N. Bohra grupa duńskich fizyków z udziałem Kar­
nauchowa z ZIBJ [26], posługując się akceleratorem typu Tandem wyznaczyła
precyzyjnie próg reakcji 241PU(p, 2n) 240ID Am i obliczyła, że energia stanu izo­
merycznego wynosi 3,05 :1:0,25 MeV, przyjmując za podstawę różnicę energii
progów na wytwarzanie ameryku w stanie podstawowym i izomerycznym.
W podobny sposób wyznaczono w Bukareszcie [27] energię stanu izomerycz­
nego 242mAm Z reakcji 233Am(n, 2n)242 m Am. Wynosi ona 2,9:1:0,4 MeV. Wyniki
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Rys. 10. Zależność okresu połowicznego zaniku przez rozszczepienie Tst od parametru modelu
kroplowego Z2JA dla izotopów pierwiastków naj cięższych. Krzyżykami oznaczono izotopy Am

ulegające rozszczepieniu ze stanu izomerycznego

pomiarów czasów życia na rozszczepienie umieszczone na dobrze znanym
wykresie obrazującym zależność TSI od parametru modelu kroplowego Z2/A
(rys. 10) znacznie odbiegają od "normalnych" wartości dla elementów transura­
nowych. Ozynnik przyśpieszenia rozpadu dla izomerów ameryku wynosi aż
10 21 -10 22 .

Zestawmy teraz informacje doświadczalne zebrane w ciągu kilku ostatnich
lat, które mogą stanowić podstawę interpretacji teoretycznej. 1. Zjawisko
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przyśpieszonego rozszczepienia obserwuje się w obszarze ciężkich elementów
.zdeformowanych, w szczególności wśród izotopów ameryku. 2. Rozszczepienie
następuje ze stanu wzbudzonego o energii 2,5-3,5 MeV. 3. Spin stanu wzbudzo­
nego różni się od spinu stanu podstawowego co najwyżej o kilka jednostek.
4. Rozszczepienie jest przeważającym typem rozpadu - nie zaobserwowano
dotychczas konkurencyjnych typów rozpadu przez emisję cząstki a, {3, czy
emisję kwantu y. 5. Czasy życia w stanie wzbudzonym układają się w zakresie
10- 7 s. ( 246 0f) do 2,5 min. (234Am). Pierwsze próby interpretacji, jak mówiliśmy,
-poszły w kierunku związania zjawiska z dużym spinem stanu wzbudzonego.
Peker [28] zwrócił uwagę na możliwość formowania się stanów sześcio-quasi­
cząstkowych przy energii około 2 MeV w jądrach nieparzysto-nieparzystych.
Konkretne dane o stanach dwu-quasi-cząstkowych przedstawili Małow, Poli­
kanow, Sołowiow [29], wskazując, że stany te, o energii w przedziale 1­
2,5 MeV, wiążą się ze zwiększoną o około 30 % deformacją jądra. W obu pra­
-each liczba kwantowa K (rzut całkowitego spinu na oś symetrii jądra) stanu
wzbudzonego byłaby bardzo duża, co utrudniałoby przejście y.

Próbowano wykazać, że zależność energii wzbudzenia jądra od spinu winna
posiadać minimum przy określonej wartości spinu, jeśli uwzględnić oddziały­
wania szczątkowe n- p [30], bądź jeśli traktować materię jądrową jako nad­
ciekłą ciecz kwantową w stanie rotacji [31]. Największą rolę w wyjaśnieniu
rozszczepienia ze stanu izomerycznego odegrały prace Strutińskiego, który
w ostatnim czasie dużo uwagi udzielał efektom wnoszonym przez stany jedno­
.cząstkowe do "kroplowej" energii jąder w szczególności ciężkich, zdeformo­
wanych [32, 33]. W pracy tej pokazano, że poprawkę do całkowitej energii
ciężkich jąder można zapisać jako różnicę między sumą energii stanów jedno­
cząstkowych dla konkretnego jądra policzoną w oparciu o schemat Nilssona,
a energią ze statystycznym rozkładem poziomów wg modelu Tomasa-Fermi:

l

u = 2 .2; E.n.-2 J Eg(E)dE
-00

.;
E i n" oznaczają energię i liczbę cząstek w stanie v określonym przez schemat

y N
Nilssona, A oznacza energię odpowiadającą powierzchni Fermiego, g (E) - gę­
stość poziomów dla rozkładu statystycznego. Poprawka na siły typu pairing
-okazała się mało istotna przy większych deformacjach. Obliczenia wykazały,
e przyjęte na ogół przekonanie o zanikaniu efektów powłokowych w jądrach
zdeformowanych nie odpowiada rzeczywistości nawet w obszarze jąder naj­
.cięższych. Poprawka fJ U, co do wielkości istotna dla całkowitej energii jądra,
na ogół stanowi funkcję oscylującą z deformacją, odwzorowując wahania
gęstości poziomów jednocząstkowych w pobliżu poziomu Fermiego. Amplituda
oscylacji wynosi około 5 MeV dla protonów jak i neutronów, a z uwzględnie­
niem korelacji par 5-7 MeV. Dla jąder ciężkich (Z  100) bariera dzielenia
-obliczona :wg modelu kroplowego jest znikoma, lub w ogóle znika, zatem sta­
bilność ze względu na dzielenie jest uwarunkowana efektami powłokowymi.
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Rys. 11 przedstawia zależność energii deformacji jąder 240pU i 2500f w funkcji
parametru deformacji {3. Obliczenia wykonano z uwzględnieniem parametrów
modelu Nilssona. Krzywą przerywaną podano zależność wg modelu kroplo­
wego. Po uzyskaniu dostatecznej informacji doświadczalnej wykluczającej
wysoki spin stanów izomerycznych, z których następuje przyśpieszone roz­
szczepienie pojawiły się hipotezy o możliwości izomerii związanej z kształtem
jąder. Np. w preprincie Flerowa i Druina [34] sformułowano przypuszczenie,
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Rys. 11. Energia deformacji (lVle V)' w zależności od parametru deformacji S dla 230Th, 238U
i 240pU, na podstawie' obliczeń Strutińskiego z uwzględnieniem efektów powłokowych

że kształt jądra w stanie izomeryczIlym zIlacznie się różni od kształtu w stanie
podstawowym, co stanowi czynnik hamujący dla przejść y, a z drugiej strony
kształt ten jest odpowiedzialny za znaCZIle oblliżenie bariery Ila dzielenie.
Określenie "izomeria formy" stosowane jest obecnie powszechnie, choć sama
h,poteza wyjaśniająca zjawisko' nie zIlalazła jeszcze pełnego potwierdzeni
eksperymentalnego. Wróćmy do rys. 10. Widzimy d"\\Ta minima, z których
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pierwsze w tych jądrach pojawia się dla [3  0,25, natomiast drugie dla 0,6 <
< fJ < 0,8. Pierwsze minimum odpowiada stabilnej deformacji i co do tego
nie ma wątpliwości, ponieważ było ono znane z prac innych autorów. Położenie
tego minimum jest na ogół zgodne z danymi o deformacji jąder i znika ono
dla jąder w obszarze powłok zamkniętych. Drugie minimum przypisujemy
natomiast stanowi izomerycznemu. Jądro silnie wzbudzone, z prawdopodo­
bieństwem 10-4 (jak wskazują dane o stosunku izonlerycznym), deekscytując
do stanu podstawowego natrafia na stan o energii około 3 MeV, o silnej de­
fornlacji, który zatrzymuje proces emisji kwantów y. Deformacja, obniżając
barierę na rozszczepienie, faworyzuje rozpad jądra na tej drodze.

ManlY więc do czynienia z nieznanynl dotychczas rodzajenl izomerii. Ocze­
kuje się, że uzyskamy w nie dalekiej przyszłości dalsze dane, które pozwolą
określić charakter stanów izomerycznych. Zapewne są to stany o złożonej
konfiguracji, łatwiej realizujące się w jądrach nieparzysto-nieparzystych. Jed­
nakże autorzy prac z tej dziedziny zgodnie podkreślają, że trzeba być ostrożnym
w stawianiu hipotez.

Abstraet: Actual results of transuranium elements synthesis with heavy ion accelerators
has been reviewed, as well as investigations of delayed proton emission and transuranium
element s fission from isomeric states.
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pierwsze w tych jądrach pojawia się dla [3  0,25, natollliast drugie dla 0,0 <
< fJ < 0,8. Pierwsze minimum odpowiada stabilnej deformacji i co do tego
nie ma wątpliwości, ponieważ było ono znane z prac innych autorów. Położenie
tego minilllulll jest na ogół zgodne z danymi o deformacji jąder i znika ono
dla jąder w obszarze powłok zalllkniętych. Drugie minimum przypisujemy
natollliast stanowi izolllerycznemu. Jądro silnie wzbudzone, z prawdopodo­
bieństwelll 10-4 (jak wskazują dane o stosunku izolllerycznym), deekscytując
do stanu podstawowego natrafia na stan o energii około 3 MeV, o silnej de­
forlllacji, który zatrzYllluje proces emisji kwantów y. Deforlllacja, obniżając
barierę na rozszczepienie, faworyzuje rozpad jądra na tej drodze.
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Mionium i jego związki chemiczne

Mionium and _ Mionium Chemical Compounds

l. Wstęp

W ostatnich latach spotykamy w literaturze naukowej wiele prac poświęco­
nych mionium. Badania doświadczalne wymagają intensywnych wiązek me­
zonów. W [1] znajdujemy krótką notatkę o uruchomieniu w końcu 1963 roku
w Zjednoczonym Instytucie Badań Jądrowych w Dubnej silnie ogniskującego'
kanału dla otrzymania intensywnych wiązek dodatnich mionów z małym
dodatkiem dodatnich pionów (w maksimum mionów mniej niż 0,4 %). Kanał
o średnicy apertury 20 cm składa się z 28 kwadrupolowych magnetycznych
soczewek i analizującego 3-sektorowego magnesu. Z wewnętrznej tarczy synchro­
cyklotronu otrzymano strumień dodatnich mionów 3 .10 4 S-l na polu 80 cm 2
impulsem 130 MeV S-l i o polaryzacji (70=ł20%). W przypadku ujemnych
nlionów otrzymano 3,5 .10 4 S-l impulsem 280 MeV S-l. Dzięki temu zaistniała.
możliwość dokładniejszego badania własności mezonów p+.

Jedną ze skutecznych metod jest pomiar depolaryzacji mezonów przy
spowalnianiu prz.ez pzepuszczenie mezonów przez ciała materialne: gazowe,­
ciekłe i stałe.

Dla wyznaczenia depolaryzacji bardzo istotne są pomiary zachowania się
pozytonów, otrzymanych w reakcji rozpadu mezonu

p+e++'V+v . (1);

Mianowicie, wprowadzając współczynnik asymetrii

c = (N A-NB)(N A +NB)-l, (2}

gdzie N A' N B - ilości pozytonów wylatujących odpowiednio w tył i przód,­
równy. według teorii dwuskładnikowego neutrina 1/3, rozkład kątowy pozy to­
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nów w obrębie kąta przestrzennego dQ można przedstawić przy pomocy wy­
rażenia

N == [1- (1j3)Pcosł&]dQ , (3)

gdzie: {} - kąt między pędem pozytonu i kierunkiem przeciwnym do wektora
polaryzacji mezonu fl+,

p - bez,vzględna wartość polaryzacji.
Ponieważ jednak mezon fl+ jest produktem rozpadu mezonu n+

n+fl+ , (4)

wobec tego mezony fl są w pełni spolarJTzowane w kierunku przeciwnym do
kierunku ruchu. Przy pełnej polaryzacji P == 1 rozkład powinien być nastę­

.
pUJący

L - (1/3 ) co s 11 , (5)

przy czym kąt ł& liczony jest od kierunku ,vylotu mezonu fl+.
VV doświadczeniach z wielu substancjami obserwuje się znacznie mniejszą

anizotropię rozkładu wskutek oddziaływań z ośrodkiem, w którym zachodzi
depolaryzacja. 'Vyjaśnieniu tego zjawiska poświęcono szereg prac. W arty­
kule oprę się na trzech teoretyczp-ych pracach radzieckich [2, 3, 4].

Zasadnicze myśli, dotyczące wytłumacz,enia mechanizmu oddziaływań
w ciele materialnym, podano w pracy [4], opierając się na mechanice kwanto­
,vej. Omówię jedynie wnioski z tej pracy, dyskutowane dalej w pracach [2, 3].

2. Procesy tłumaczące depolaryzację fl+ przy przejściu przez materię
-.­

Obecnie [2] przyjmuje się, że najbardziej efektywnym czynnikiem wy­
wołującym depolaryzację mezonów fl+ w materii, przez którą przechodzą,
jest

1. tworzenie się mionium i wpływ zewnętrznych pól magnetycznych. Mio­
nium jest to atom wodoropodobny, w którym dokoła mezonu #+ krąży elektron.
Przyjmuje się istnienie dwojakiego rodzaju mionium, mianowicie takiego,
w którym spin mezonu i elektronu są równoległe do siebie (mionium tripletowe
Mu T ) i gdzie są one do siebie antyrównoległe (mionium singuletowe Mus).
Prócz tworzenia mionium można również przyjąć inne procesy, w których
bierze udział mezon fl+. Mianowicie

2. konwersja triplet-singulet, polegająca na tym, że spin elektronu ulega
obrotowi o 180°, jak np. rezonansie jądrowym;

3. wielokrotną wymianę z elektronami przynależnymi do molekuł ośrodka
itd. 'Vszystkie te procesy w porównaniu z doświadczeniem okazują się nie wy..
starczające do wyjaśnienia depolaryzacji;
< 4. w'ażnym postępem w tej mierze jest założenie, że mionium może wchodzić
w reakcje chemiczne z materią ośrodka z zachowaniem orientacji spinu 'me­
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zonu fl+ i założeniem, żemionium jako atom o jednym elektronie zachowuje się
podobnie jak atom wodoru. Założenie to wyjaśnia szereg faktów doświadczal­
nych. .

Mionium powstaje w czasie procesu spowalniania mezonu fl+ przy przejściu
przez materię, gdy prędkość jego (mezonu) stanie się porównywalna z pręd­
kościami elektronó,v walencyjnych w atomach ciała. W tych warunkach me­
zon fl przyciąga jeden z elektronów zewnętrznych i powstaje mionium. Może
ono ulec również jonizacji przez utratę elektronu. Taki akt chwytania i odry­
wania elektronu może powtarzać się szereg razy, aż prędkość mezonu stanie się
termiczna. Potencjał jonizacji mionium wynosi około 13,5 eV, więc jest duży,
stąd duże prawdopodobieństwo powstawania mionium. Najmniejsza ener­
gia E min , przy której możliwe jest utworzenie mionium, jest równa

E min == Iośr-IMu · (6)

gdzie: I ośr - potencjał jonizacJ-'jny molekuł ośrodka,
IIU - analogiczna wielkość dla mionium.

Przy E < E min energia mezonu fl+ nie wystarcza do oderwania elektronu
przy I ośr  IIu' jest E min === o.

Efektywna górna granica Emax jest wyższa od I ośr lub od energii E* pierwszego
poziomu elektronowego wzbudzenia molekuł ośrodka (powyżej E* z większym
prawdopodobieństwem może zachodzić przekazywanie energii na wzbudzenie
wyższych poziomów oscylacyjnych, elektronowych itd.). Dlatego prawdopo­
do bieństwo tworzenia się mionium mieści się między

IMu/1ośr > p > (E*-JI)/E* dla I ośr > IMu
l

P===l ella I ośr  Ilf.u · (7)

Przewaga substancji spełnia ten warlmek i dlatego wszystkie mezony fl+ po­
winny przejść przez stadium mionium.

Dla spolaryzowania mezonów fl+ powstałych przy rozpadzie mezonu n+
stosunek prawdopodobieństw utworzenia obu odmian Mu T i Mus jest równy
1 : 1. Bez zewnętrznego pola magnetycznego (w szczególności ziemskiego)
i orto-para konwersji ]J!Iu T zachowuje kierunek spinu przez cały czas życia me­
zonu Ci == 2,21 .10- 6 s.), po czym następuje rozpad według równania (1), gdzie
'V i v oznaczają neutrino i antineutrino. Natomiast Mus będzie wykonywał
periodyczne przejścia między stanem 3S 1 (m == O) i 3S 0 (m === O) z częstością

w == iJ W/Q === 2,8 .10 10 rad/s., (8)

gdzie: iJW - energia oddziaływania nadsubtelnej struktury, równa przybli­
żenie 1,85.10- 5 eV. Proces ten' prowadzi do szybkiej (w czasie około 10-10 s.)
depolaryzacji i wartości doświadczalnie obserwowanego współczynnika asy­
metrii c' == (1/2)c. Ozas termalizacji mezonów fl+ równa się około 10- 12 -10- 13 s.
dla gazów przy ciśnieniach większych od 50 atm. i dla ośrodków skondenso­
wanych.
Postępy Fizyki, Tom XIX, zeszyt 6 45
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Według [5J w al'igonie o ciśnieniu 50 atm. istnieje spolaryzowane N[U:J1.
JAr == I 1V1u == 2,2 eV, E* == 11,55 eV, więc prawdopodobnie wszystkie me­
zony fl+ tWOl'iZą mionium (małą modulację wrwołuje precesja spinu mezonu ft+
w polu magnetycznym). Prawdopodobieństwo utworzenia Mu mieści się w gra­
nicach

0,86 > P > 0,81

Doświadczenie z He byłoby odpowiedniejsze. Emax t'-J I He == 24,58 eV, P "'-, 0,5,
jeżeli zaś Emax  I He , to P  1. Dla Xe (IXe == 12,13 eV) zawsze jest P == 1.
\V tym przypadku nie są możliwe inne procesy konkllrencyjne..

Mionium może brać udział w reakcjach chemicznych z molekułami ośrodka,
tworząc dostatecznie silne wiązania, jak to wiadomo z badań reakcji atomowego
wodoru [6, 7, 8J.

Jak wiąże się to z badaniami depolaryzacji Z wyjątkiem substancji o magne­
tycznej strukturze i paramagnetyków w substancjach, wszystkie elektrony
tWOl'iZą przy zwykłym chemicznym wiązaniu zamknięte diamagnetyczne po­
włoki (ich spinJT są parami skompensowane), więc magnetyczne pole utworzone
pl'izez elektrony w punkcie, 'IV którym znajduje się mezon fl+, jest równe zeru.

W tych warunkach wiązanie elektronu mionium z mezonem jakby rozrywa
się i dalsza depolaryzacja ostatniego może zachodzić tylko wskutek wzajemnego
oddziaływania magnetycznego momentu mezonu i magnetycznych momentów
otaczających jąder. Ozęstość larmorowskiej precesji spinu w poprzecznym polu
magnetycznym wytwarzanym w miejscu, gdzie znajduje się mezon, przez
sąsiednie jądra, jest równa w == 10 5 m/r 3 rad/s (9)
gdzie: m - magnetyczny moment jądra w magnetonach jądl'iowych,

r - odległość w A.
Przy r > 1 A także w ciałach stałych depolaryzacja jest mała. W gazach

i cieczach należy ponadto uwzględnić stany obrotowe molekuł, co bez zewnętrz­
nych pól może prowadzić do praktycznie pełnego braku depolaryzacji w czasie
życia mezonu fl+ przy tworzeniu wiązań chemicznych. Dla substancji, w skład
których wchodzi M u i które mają nieskompensowane elektrony, nie wykluczone
jest depolaryzujące działanie ostatnich.

Trzeba również uwzględnić możliwość migracji elektronów nieskompenso­
wanych na duże odległości.

Jeżeli chodzi o l'ieakcje chemiczne mionium, struktul'ia pal'iamagnetycznych
substancji musi być indywidualnie rozpatrywana.

Wymienimy najważniejsze reakcje chemiczne mionium.
1. Przy chemicznym oddziaływaniu mogą zachodzić reakcje odrY'lDania

z tworzeniem stabilnych molekuł z uporządkowanymi parami elektronami
typu

OH30H+H(iH20H. +H2
06 H 6 + H -+ C 2 H: + H 2

(10)

kropką oznaczono rodniki.
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produktów, odchylenia od tego prawa mają charakter losowy i zwiększenie
statystyki zmniejsza błędy do pożądanej założonej granicy.

Rekombinacja mionium z tworzeniem molekuł MU 2 nie jest możliwa.
W ogólnej postaci w schemacie oddziaływania mionium z substancją można

ją zapisać w postaci RH. Prócz H może być inny atom lub grupa, która z Mu
tworzy stabilną molekułę ze skompensowanymi spinami elektronów.

Można wyróżnić 5 reakcji:

1. Mu T (Mus)+RHRe+MuH
2. Mu T (Mus)+RHRMuHe
3. _Mu T CLl!Ius)+RHMus (lVluT)+RH

4. Mus(MuD)
5. Mu T (]fus, MuH, RMuH e , Mu D ) e++v+v . (14)

Dowolne chemiczne reakcje zdepolaryzowanego mionium (Mu D ) dają produkty
z izotropowym rozkładem kierunków spinu p+.

Reakcja 4. opisuje "obrót" spinu z stałą depolaryzacji k4 == 1,78 -10 10 S-l.
Reakcja 5. opisuje rozpad mezonu p+ ze stałą k5 = 4,52 -10 5 S-l. W -reakcji 2.
nie uwzględniono depolaryzacji mezonów. W razie konieczności można to
jednak uczynić.

Przyjmując stacjonarny stan równości prędkości tworzenia i ubytku [_1JluH]
[RMuH e ] (nawias oznacza koncentrację), otrzymuje się

k 1 [RH] (1 + [MuT]/[JJtJu s ]) == k 5 [MuH]/[Mu s ] (15)

k 2 [RH](1+[Mu T ]/[Mu s ]) == k 5 [RMuH e ]/[Mu S ]. (16)

Jeżeli ubytek [Mu T ] i [Mus] jest jednakowy

[MuT]/[Mu s ] == 1 +k 4 /{k 1 [RH]+k 2 [RH]+2k 3 [RH]+k 5 } (17)

przy równości prędkości ubytku i tworzenia [Mu D ]

[Mus]/[Mu D ] == k5/ k 4
'ę-p.

(18)

wreszcie stosunek doświadczalnie wyznaczonego współczynnika asymetrii c'
do maksymalnie możliwej wartości c bez zewnętrznych pól dla w zupełności
spolaryzowanych mezonów (c == 1/3) równa się stosunkowi spolaryzowanych
produktów

c'jc == {[MuS]+[MuT]+[MuH]+[RMuHe]}/{[Mu S ]+
+[MuT]+[MuH]+[RMuHeJ+[Mu D ]} (19)

lub po przekształceniach

[JYI uS]/[Mu D] +[J.Jl uT]/[M UD] + [)J;[uH]/[M UD] + [RlVluHe]/[Mu D ] ==

== c' /(c-- c') . (20)
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Jeżeli w wiązce wskutek kintycznej depolaryzacji lub innych przyczyn
część mezonów jest zdepolaryzowana, zamiast c należy napisać fe, gdzie f sto­
pień spolaryzowania wiązki. Wielkość f można wyznaczyć przyjmując jako
substancję odniesienia bromoform (CHBr s ), dla którego z dobrą dokładnością
znaleziono c' = (32,5 :1:1,5 O) [9].

Proste przekształcenia dają

{2k5+2 (kI +k 2 ) [RH]}jk 4 +(1 +2k s [RH]j{ (kI +k 2 ) [RH] +kS)}-I ==
= c' j(c- c') . (21)

W formule tej nieznane są kI +k2 i ks, pozostałe niewiadome wyznaczają się
z doświadczenia. Ponieważ w szeregu przypadków z dostateczną dokładnością
k 2 = O, więc zmieniając [RH] bez zewnętrznych pól można znaleźć bezwzględną
wartość kI i ks. Jeżeli k 2 =1= O, to wartości kI' k 2 i ks wyznacza się na podstawie
pomiarów c' przy różnych wartościach pola magnetycznego.

Ze wzoru (9) stosowanego dla różnych substancji ze znanymi 7(,1 i k 2 można
wyznaczyć ks r--I10 4 -10 s l/mol s. Współczynnik ks w wielu przypadkach jest
zależny tylko od gęstości elektronów. Więc dla dużych grup substancji będzie
on przybliżenie stały. Wyznaczenie c' przy dowolnej koncentracji substancji
daje możność znalezienia kI lub k 2 . W ogólnym przypadku potrzebne są po­
miary przy różnych koncentracjach. Ponieważ przy wyprowadzeniu teorii nie
założono niczego o stanie skupienia substancji i temperaturze, możliwe jest
wyznaczenie stałych prędkości reakcji w cieczach, gazach i prawdopodobnie
w ciałach stałych, dla których jednak trzeba uwzględnić istnienie dostatecznie
silnych pól magnetycznych. Pozwala to z zadowalającą dokładnością otrzymać
za pomocą jednej metody również wartości energii procesów odpowiadających
różnym stanom skupienia.

3. Metodyka identyfikacji produktów oddziaływania mionium z materią

Metodykę identyfikacji produktów oddziaływania mionium z materią
omówiono w pracy [3]. Jako wyjściowy obrano wzór (21).

Stałe kI' k 2 , ks mogą zależeć od energii atomu mionium. Ponieważ jednak
spowolnienie nadcieplnego (3-10 eV) mionium zużywa czas znacznie mniejszy
niż czas życia mezonu fl+ i charakterystyczny czas reakcji, można przyjąć,
że przeważający wkład wnoszą reakcje mionium posiadającego energię cieplną.

Przy wyprowadzeniu wzoru (21) przyjęto, że Mu, MuH i rodniki RMuH e
są spolaryzowane, co jest słllszne bez zewnętrznych pól magnetycznych. vV do­
świadczeniach stosuje się zwykle obserwacje precesji spinu w stałym polu
magnetycznym, więc celowe jest rozpatrzenie produktów reakcji w tym przy­
padku.

Należy stosować zewnętrzne pole magnetyczne, przewyższające wartość
krytyczną Hr = 1580 Gs [10], aby energia elektronu przewyższała energię
oddziaływania między momentem magnetycznym elektronu i mezonu w mio­
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.nium. Przy słabszych polach zachodzi precesja układu spinów mezonu i elektronu
w IuT z częstością około 103 razy większą od częstości precesji swobodnego
.mezonu (częstość mioniowa). W diamagnetycznej, molekule mającej zamknięte
powłoki elektronowe, z spinami parami skompensowanymi pole potrzebne do
rozerwania więzów między magnetycznym momentem mezonu i jądra powinno
przewyższać Hr = 20 Gs.

Zależy ono od .magnetycznego momentu jądra mi i mezonowo-jądrowej
odległości r, ponieważ wytwarzne przez jądro w punkcie gdzie znajduje się
mezon p+ pole jest proporcjonalne do m i /r 3 . Przy H < Hr precesja będzie za­
,chodziła z częs,tQścią o:dpowiadającą częstośc swobodnego mezonu. Przy
H < Hr częstość wyznacza się sumarycznym momentem i spinem układu.
Wskutek tego, że Hr jest bardzo czułe na r, w przewadze przypadków można
uwzględnić tylko najbliższe mezonu jądro (przy r > 3 A mamy Hr < 0,2-0,5 Gs).

Dla rodników przy uwzględnieniu oddziaływania magnetycznych mo­
mentów mezonu i nieparzystego elektronu, znajdującego się w sąsiednim ato­
mie (w organicznych rodnikach r r'-J 1-1,5 A, jeżeli nie zachodzi migracja
elektronu w sieci atomów węgla) analogiczne oceny dają H  60-200 Gs.
W silniejszych polach zachodzi precesja z mezonową częstością, dla Hr <
< H < H z mioniową.

W ten sposób wyznaczenie częstości i amplitudy precesji w różnych polach
pozwala zidentyfikować produkty reakcji chemicznej. Przy spełnieniu Hr <
< H < H molekularne produkty dają precesję z częstością mezonową, rodniki
zaś i Mu z mioniową. Równoczesna obserwacja obu tych częstości jest trudna
do realizacji. N ajwięcej danych doświadczalnych otrzymano na podstawie
wyznaczenia amplitudy częstości mezonowej w odpowiednich zakresach pola
magnetycznego.

Grupy produktów reakcji można podzielić na składową elektronową i mezo­
nową, przy czym skład zależy od wielkości zewnętrznego pola magnetycznego.
Elektronową składową stanowią M u i RM uH-, mezonową M uH lub M uH
i RMuH-. Naturalnie suma składowych równa się ogólnej sumie produktów.

Przy uwzględnieniu wpływu reakcji tworzenia rodników na prędkość two­
rzenia produktów molekularnych otrzymujemy dla składowej mezonowej

kI[RH]/{ k 2 [RHl +k4/.A +k 5 } === c' /( c- c') (22)

i analogicznie dla elektronowej

{k 2 [RH]+k 5 }/{k 1 [RH]+k 4 /A} = c'/(c-c'), (23)

przy czym

A === 2k 4 /{ (kI +k 2 ) [RH] + 2k 3[RH] +k5} . (24)

Po sprowadzeniu prawych stron do postaci c' /c i dodaniu (przy czym c'
w formułach (22) i (23) jest różne) otrzymujemy (21). Odpowiednie krzywe
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zależności c' od stałej prędkości reakcji chemicznej K przedstawia rysunek 1.
Ciągłymi liniami -pokazano dla różnych koncentracji substancji-akceptora,
mioniuID:-sumaryczne wartości współczynników asymetrii bez uwz'ględnienia
pol magnetycznych (spolaryzoane produkty JJlu, MuR, R][uH e ), punkto.
wane - elektronowe składowe. Przy kI  10 6 l/mol s, [Ac] = 10 amplituda
częstości mioniowej jest znikomo mała, jeżeli ks jest małe.

Badanie amplitudy i częstości precesji przy H < Hr może prowadzić do
ciekawych wniosków. Rozpatrzmy molekułę ][uH. Dla spolaryzowanych me­

- -.-.-  ---- - - - - - - -- - ­
1614 I

/12 I
I [Ac]= 710 , ł---­

tQS [Ac] = 1 1 I
...

u Li--- [Ac] = 1086 ./
I"4 II \__- [Ac] = 1/ I ·

2 [Ac] = 10 / I [AC]=10. ---./....L "O //'. .O 2 4 6 8
log K

Rys. 1. Zależność c' od 10gK przy różnych stężeniach akceptora [Ac]

zonów prawdopodobieństwo utworzenia molekuły z równolegle i antyrównoiegle
zorientowanynli spinami mezonu i protonu (orto- i para-MuH) jest równe 1 : 1.
Magnetyczny moment mezonu w magnetonach jądrowych jest równy 8,8903 [11],
protonu mp = 2,79275 [12]. Sumaryczny moment orto-][uH jest równy 6,0976
(magnetyczne momenty elektronów skompensowane). Ponieważ spin układu
równa się S === 1, częstość precesji orto-JJluH w ułamkach częstości mezonu /lł+
wynosi co === 0,343 przy amplitudzie równej początkowej dla swobodnego me­
zonu przy H > Hr (odpowiada to wydajności e == 1/2). D]amolekuły para-M'ltH
spin S == O i precesji nie ma (e = 1/2). Sumaryczny współczynnik asymetrii
dla rozpadu molekuł MuH maleje dwukrotnie.

W tablicy I podano odpowiednie wartości dla szeregu innych molekuł.
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Tablica I

Związek Spin Magnet. moment Częst. precesjiw mezonie w jednostkach (}l I 2 I 3 I 4 I 5p+ 1/2 l l lMu T l 206 103 0,5Mus O 208 - 0,5o-MuH l 0,686 0,343 0,5p-MuH O 1,314 - 0,5o-MuD 1,5 0,904 0,30 l 0,5p-MuD 0,5 1,096 1,096 0,5o-MuF l 0,704 0,352 0,5p-MuF O 1,296 - 0,5o-MuOl 35 2 0,908 0,227 0,377p-MuOl 35 l 1,092 0,546 0,377o-MuOl 37 2 0,923 0,231 0,123p-MuOl 37 l 1,077 0,538 0,123o-MuBr 79 2 0,763 0,191 0,253p-MuBr 79 l 1,237 0,618 0,253o-MuBr8 1 2 0,745 0,186 0,247p-MuBr 81 l 1,255 0,628 0,247o-M uJ 3 0,648 0,114 0,5p-M uJ 2 1,316 0,329 0,5
Jak widać z tablicy, dla molekuł różniących się tylko składem izotopowym

(o-MuCl35 i o-MuCl37) częstość precesji posiada wartości zbliżone, dla molekuł
o różnym stanie spinowym częstości różnią się 2-3-krotnie i mogą być łatwo
rozdzielone przy pomocy analizy harmonicznej.

Identyfikacja produktów oddziaływania mionium z materią według danej
metody w pewnej mierze jest przeciwstawna z nadsubtelnym rozszczepieniem
w magnetycznym rezonansie jądrowym. Istnienie odpowiednich częstości
jednoznacznie wskazuje na postać molekuły, zawierającej mionium. Pewne
oceny mogą być otrzymane na podstawie wartości Hr dla różnych molekuł,
jak podano w tablicy II.

Tablica II

Związek MuH MuD MuF M uOl 35 M uOl 37 M uBr 79 M uBr 81 MuJ
"

K kr umow. 10,0 3,07 4,97 0,58 0,48 1,10 1,19 0,99
jedno

Jeżeli więc chodzi O wielkość natężenia pola magnetycznego potrzebnego
do rozerwania mezon-jądro, to można uporządkować powyższe molekuły
w szereg

. WuH> HuF> MuD> MuBr> MuJ > ]}fuCl .
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M uCl wypada z ogólnej prawidłowości wskutek małego magnetycznego mo­
mentu chloru.

Omówieniu szczegółów doświadczalnych prac wykonanych w Związku
Radzieckim będzie poświęcony inny artykuł.

Abstraet: To solve the problem of p,+ mesons depolarization in interaction with materiał
bodies is the concept of mionium hydrogen-like atom (p+ e-) and its possible chemical
reactions and compounds with acceptor discussed.

Literatura

[l] Ju. M. Graszin i in., Atomnaya Energiya (DSSR) 18, 384 (1965).
[2] W. G. Firsow, W. M. Briakow, Żur. Eksp. Teor. Fiz., 47, 1074 (1964).
[3] W. G. Firsow, Żur. Eksp. Teor. Fiz., 48, 1179, (1965).
[4] W. G. Nosow, J. W. Jakowlewa, Żur. Eksp. Teor. Piz., 43, 1750 (1962).
[5] V. W. Hughes, D. W. Me Cohn, K. Ziock, R. Prepost, Phys. Rev. Letters 5, 63 (1960).
[6] N. M. Emanuel, B. G. Knorre, Kurs Chimiceskoj Kinetyki, Izd. Wyssaja Skoła 1962.
[7] W. W. Kondratiew, Kinetyka Ohimiceskich Fazowych Reakcji, Izd. Wyssaja Skoła

1962.

[8] E. W. R. Steacie, Atomie and Free Radical Reactions, New York 1954.
[9] M. Bardon, D. B arley, L. M. Lederman, Phys. Rev. Letters, 2, 56 (1959).

[10] R. O. Waj sen ber g, Mi-mezon, Wyd. Nauka 1964.
[II] D. P. Hutchinson, J. Menes, G. Shapiro, A. M. Petlach, S. Penman, Phys. Rev.

L etters , 7, 129 (1961).
[12] Cohen et al., Fundamental Oonstants oj Physics, New York 1957.



R E c E N z J E

Polska Akademia Nauk, Komitet Fizyki i Komitet Nauk Chemicznych:
Cząstki elementarne. Jądro atomowe. Promieniotwórczość. W hołdzie Marii Skłodowskiej -Curie,
praca zbiorowa pod redakcją Józefa Hurwica. PWN Warszawa 1967, str. 434, cena zł 82.­

Nieuniknionym procesem towarzyszącym współczesnemu bujnemu rozwojowi nauki jest
postępująca specjalizacja poszczególnych dyscyplin badawczych. Ujemną stroną tego zjawiska
jest wzrastająca trudność. we wzajemnym zrozumieniu się naukowców specjalistów z różnych
dziedzin nauki wynikająca najczęściej z różnic w teoretycznym opisie badanych zjawisk oraz
z wzajemnej nieznajomości stosowanych specjalistycznych terminologii. I tak z nauki o pro­
mieniotwórczości, której podwaliny położyła Maria Skłodowska-Curie, zrodziła się fizyka jądra
atomowego, fizyka cząstek elementarnych, radiochemia i chemia radiacyjna. Powstały liczne
działy wykorzystujące promieniowanie jądrowe do celów badawczych, jak np. badanie struktury
ciał stałych i cieczy za pomocą zjawiska rozpraszania neutronów termicznych lub też przez
wykorzystanie efektu Mossbauera. Rozwinęła się w ogromny dział techniki energetyka jądrowa,
a także powstały liczne zastosowania praktyczne promieniowania jądrowego i wskaźników
izotopowych.

W celu przeciwdziałania ujemnym skutkom specjalizacji niezbędny jest odwrotny proces
integracji nauki, proces łączenia i powiązania rozwoju różnych działów badawczych. W dzie­
dzinie fizyki niepoślednią rolę w procesie integracji odgrywają zbiory artykułów monograficz­
nych z różnych dyscyplin badawczych wydawane w postaci książkowej, najczęściej z okazji
jubileuszów wybitnych fizyków lub też z okazji szczególnie uroczystych rocznic. Do takich
zbiorów monograficznych opracowań popularnych wśród większości fizyków należą tak wy­
bitne pozycje, jak np. Niels Bohr and The Development oj Physics lub Preludes in Theoretical
Physics.

Książką, która z powodzeniem może stanąć w rzędzie najlepszych dzieł ż tego rodzaju,
jest praca zbiorowa pt. Oząstki elementarne. Jądra atomowe. Promieniotwórczość, wydana
w roku 1967 pod patronatem Komitetu Fizyki i Komitetu Nauk Chemicznych Polskiej Aka.
demii Nauk z okazji 100-lecia urodzin Marii Skłodowskiej-Curie pod redakcją Józefa Hurwica.
Na zbiór ten składa się 17 artykułów obrazujących najnowsze osiągnięcia z dziediny fiyki
jądrowej, fizyki cząstek elementarnych, radiochemii i chemii radiacyjnej, opracowanych
przez wybitnych współczesnych uczonych polskich, mających twórczy dorobek naukowy
w odnośnych dziedzinach nauki.

Książkę otwiera artykuł J. Werlego pt. Macierz gęstości w fizyce cząstek elementarnyc.
W sposób jasny i precyzyjny autor podaje definicję macierzy gęstości i przypomina jej naj.
ważniejsze własności. Formalizm macierzy gęstości jest niezwykle pożyteczny w.teorii zderzeń,
ponieważ pozwala w sposób jednolity opisać zarówno stany czyste jak i mieszaniny stanów.
Dotyczy to w szczególności procesów, w których interesuje nas polaryzacja spinowa cząste.
Posługując się formalizmem macierzy gęstości autor pokazuje jak moż!la wykorzystać pomi!y
polaryzacyjne do wyznaczenia spinu i parzystości nietrwałych czstek i rezonansów w fiyce
cząstek elementarnych.

Oryginalną metodę konstrukcji amplitudy rozpraszania nukleon-jądro w zakresie wysokich
energii rzędu GeV przedstawił w artykule pt. Rozpraszanie cząstek wysokich energii na:. jąi!:rach
atomowych W. Czyż. W oparciu o założenie, że dopóki mamy do zynienia z małym.i,odzutami,.;
dopóty tarcza może być opisywana w sposób nierelatywistyczny, autor :przyjmując za pun'kt
wyjścia model G l a u b er a znajduje amplitudę rozproszenia elastycznego lub nieelastycznego
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nukleon-jądro jako funkcję amplitudy rozpraszania nukleon-nukleon i funkcji falowych nukleo­
nów w jądrze. Teoria ta pozostająca w dobrej zgodności z doświadczeniem wskazuje na nowe
możliwości wykorzystania rozproszeń wysokoenergetycznych cząstek elementarnych na ją­
drach przy małych przekazanych pędach do badania struktury jądrowej (np. krótkozasięgo­
wych korelacji dwunukleonowych w jądrach).

W świat zderzeń najwyższych energii rzędu 10 13 eV dostępnych tylko w promieniowaniu
kosmicznym i przewyższających o kilka rzędów wielkości energie osiągalne przy pomocy
akceleratorów wprowadzają nas J. Gierula i M. Mięsowicz w artykule pt. Wielorodna pro­
dukcja cząstek przy skrajnie wysokich energiach. Autorzy omawiają tutaj wysunięty przez grupę
fizyków krakowskich pracującą pod ich kierunkiem, tak zwany model jire-ballowy uznany
dziś na świecie za najlepszy opis zjawisk wielorodnej produkcji mezonów przy skrajnie wy­
sokich energiach. Zgodnie z tym modelem, większość mezonów wytworzonych w zderzeniu
dwóch nukleonów pochodzi z rozpadu pewnych wysoko pobudzonych stanów materii nazwa­
nych przez autorów kulami ognistymi (Jire-ball). Badanie fizycznych własności tych tworów
stanowi dziś jeden z najbardziej pasjonujących problemów fizyki współczesnej.

Aktualny stan badań nad hiperjądrami omawiają twórcy tej nowej dziedziny fizyki ją­
drowej l\łI. Danysz i J. Pniewski w artykule pt. Hiperjądra. Odkrycie w roku 1952 w'Var­
szawie pierwszej struktury złożonej z nukleonów i hiperonu AO otworzyło całkowicie nowe
możliwości badania oddziaływań nukleon-hiperon AO. Rozwijająca się od tego czasu niezwykle
bujnie fizyka hiperjąder pozostaje w dalszym ciągu specjalnością polską w skali światowej.
I tak np. odkrycie w Warszawie w roku 1963 hiperjądra lBe pozwoliło po raz pierwszy w świe­
cie uzyskać informację o oddziaływaniu A 0_ A 0.

W skomplikowane zagadnienia diagramów drabinkowych i słynnej macierzy K Bruecknera
wprowadza nas J. Dąbrowski w artykule pt. Teoria materii jąd'rowej. Autor w sposób obra­
zowy tłumaczy, dlaczego możemy opisać ruch nukleonów w materii jądrowej funkcją falową
ruchu niezaburzonego.

Na szerokie możliwości zastosowania reakcji jądrowych bezpośredniego oddziaływania
do badania struktury stanów jądrowych zwracają uwagę H. Niewodniczański i A. Strzał­
kowski w artykule pt. Reakcje jądrowe bezpośredniego oddziaływania. Autorzy w sposób jasny
i przystępny omawiają najnowsze przybliżenia teoretyczne opisujące reakcje bezpośredniego
oddziaływania jak aproksymację Borna z falami zniekształconymi i przybliżenie kanałów
sprzężonych. Artykuł ilustrowany jest licznymi przykładami wziętymi z oryginalnych prac
badawczych prowadzonych przy użyciu dużego cyklotronu Instytutu }'izyki Jądrowej w Kra­
kowie. Szczególne zainteresowanie wzbudza tutaj model rdzenia wzbudzonego zastosowany
przez autorów do analizy niesprężystego rozpraszania deuteronów.

W artykule pt. O mechanizmie reakcji (n, p) i (n, a) wywolanych przez prędkie neutrony
Z. Wilhelmi omawia zagadnienie rozróżniania reakcji jądrowych idących przez jądro złożoniJ>
od reakcji bezpośredniego oddziaływania. W szczególności zgodnie z pracami szkoły war..
szawskiej reakcje typu (n, a) na jądrach o średnich wartościach liczb masowych 24 < A < 90
zachodzą poprzez jądro złożone, natomiast dla jąder ciężkich przeważają procesy bezpośredniego
oddziaływania. Autor wskazuje również na poważne znaczenie pomiarów stosunków izome­
rycznych przekrojów czynnych dla badania mechanizmu reakcji.

Kolejne artykuły poświęcone są zastosowaniu promieniowania jądrowego do badań struk­
tury ciał stałych. B. Buras w artykule pt. Nowa metoda neutronograficznych bada'ń strukturalnych
przedstawił oryginalną metodę badania struktury kryształów z wykorzystaniem polichroma­
tycznej wiązki neutronów i spektrometru typu czasu przelotu. Badania nad mikrodynamiką
kryształów zawierających grupy molekularne metodą niesprężystego rozpraszania neutronów
termicznych omawia J. A. Janik w artykule pt. Neutronowa metoda badania pewnych aspektów
mikro dynamiki cala stalego. Zastosowanie zjawiska bezodrzutowej emisji promieniowania y
do badań wewnętrznych pól magnetycznych i atomów domieszkowych w kryształach przed
stawił A. Hrynkiewicz w artykule pt. Efekt M6ssbauera i jego zastosowanie w fizyce ciala
stalego. Niezwykła zdolność rozdzielcza w energii rzędu 10- 12 osiągana dzięki zastosowaniu
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efektu Mossbauera otworzyła zupełnie nowe możliwości w dziedzinie bezpośredniego badania
wiązań chemicznych.

W obszernym artykule pt. Spektrometria mas i jej zastosowanie w fizyce atomu i jądra ato­
mowego W. Żuk omawia historię spektrometrii masowej począwszy od metody parabol Thom­
sona i spektrografu Astona, a skończywszy na współczesnych spektrometrach, np. spektro­
metrze typu Niera. Autor uwzględnił też nieklasyczne metody spektrometrii mas, jak np. ome­
gatron lub synchrometr. Przy końcu artykułu został przedstawiony magnetyczny separator
izotopów skonstruowany pod kierunkiem autora w UMCS w Lublinie.

Pasjonującym zagadnieniom syntezy transuranów, chemii pojedynczych atomów i zasto­
sowaniu transuranów jako pali"ra jądrowego poświęcony jest artykuł M. Taubego pt. Trans­
urany. A. Dorabiaiska, uczennica l\łlarii Skłodowskiej-Curie, w artykule pt. Z zagadnień
polskiej radioche1uii oma"ria problemy wymiany izotopowej, dyfuzji i kinetyki reagentów
promieniotwórczych badane przy zastosowaniu izotopów promieniotwórczych. Nowy dział
chemii zajmujący się badaniem i stosowaniem procesów chemicznych inicjowanych promienio­
waniem jądrowym oma"riają S. Minc i L. Stolarczyk w artykule pt. Chemia radiacyjna..
Skomplikowane zagadnienia struktury powłok elektronowych uranu przedstawia B. J eżowska­
Trzebiatowska w artykule pt. Struktura elektronowa uranu, opartym w znacznej mierze na
badaniach własnych. Książkę zamykają interesujące artykuły W. Trzebiatowskiego o Pro­
ble1uach chemicznych energetyki jądrowej i K. Akermana o Zastosowaniu metody atomów zna­
czonych w technice.

Książka Cząstki Elementarne. Jądro Atomowe. Promieniotwórczość obrazuje nam bogaty
dorobek polskiej atomistyki w latach powojennych. Większość artykułów stanowią obszerne
opracowania monograficzne odnośnej dziedziny badawczej, stojące na najwyższym światowym
poziomie. Dużą zaletą tych opraco"rań jest fakt, że są one zrozumiałe dla niespecjalisty. Książkę'
można gorąco polecić wykładowcom różnych działów fizyki współczesnej. Mogą z niej również
z dużym pożytkiem korzystać bardziej zaawansowani studenci fizyki, chemii, studenci wyższych
uczelni technicznych na kierunkach związanych z fizyką jądrową oraz doktoranci. Na szcze­
gólne uznanie zasługuje piękna szata graficzna tej książki oraz bardzo staranne opracowanie
redakcyjne. Dostrzeżone przeze mnie drobne usterki nie mają praktycznie żadnego wpływu na>
wysoką wartość tej pracy zbiorowej, którą nauka polRka godnie uczciła setną rocznicę urodzin
Marii Skłodowskiej -Curie.

Andrzej Budzanowski

Włodzimierz Kusch: Eksperyment w fizyce jądrowej. PWN, Warszawa 1967 r., 176 stron,
69 rysunków.

Wśród literatury popularyzującej osiągnięcia fizyki jądrowej w języku polskim brak było
książki poświęconej metodom doświadczalnym stosowanym w tej dziedzinie fizyki. Rozwój
fizyki, a w szczególności fizyki jądrowej, jakże często związany jest z odkryciami w technice­
eksperymentu. Odkrycia te stanowią często kamienie milowe w rozwoju badań jądrowych,
by wspomnieć tylko wpływ rozwoju akceleratorów na badania oddziaływań jądrowych,
a ostatnio np. detektora germanowego na spektroskopię promieni r. Książka Włodzimierza.
Kuscha przynajmniej częściowo wypełnia istniejącą lukę.

Pierwszy rozdział omawianej książki poświęcony jest metodom przyspieszania cząstek
naładowanych. Przedstawione zostały zasady działania wszystkich podstawowych akcelera­
torów od elektrostatycznych do największych synchrotronów protonowych. Drugi rozdzial
zawiera opis wielu podstawowych urządzeń używanych do wykrywania promieniowania jądro­
wego. N a wstępie tego rozdziału omówione zostały 'podstawowe procesy oddziaływania pro­
mieniowania jonizującego oraz promieniowania I' z materią. Następny rozdział zatytułowany
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Metody wyznaczania podsta'Uowychwielkości fizycznych pOSWlęcony jest metodom pomiaru
takich wielkości j ak energia i pęd cząstek naładowanych, energia promieniowania 'Y oraz cza..
sów życia stanów wzbudzonych jąder atomowych. Rozdział ten umożliwia autorowi przedsta
wienie wielu bardziej zaawansowanych technik pomiarowych, jak metody koincydencji, me­
tody pomiaru rozkładów kątowych oraz selektorów prędkości neutronów. Ostatni, czwarty
rozdział omawia cztery doświadczenia, które przyczyniły się w istotny sposób do rozwoju
naszych poglądów na budowę materii jądrowej. Są to doświadczenia, które doprowadziły
Rutherforda do wykrycia jądra atomowego, do odkrycia neutronu, sztucznej promieniotwór­
czości oraz antyprotonu.

Książka W. Kuscha napisana jest w przystępny i prosty sposób. Jednakże przy jej czy
taniu nasuwają się pewne uwagi i spostrzeżenia. Przede wszystkim wydaje się, że w książce
popularyzującej metody doświadczalne powinno znaleźć się znacznie więcej zdjęć omawianych
urządzeń. Czytelnik sięgający do tego rodzaju książki na ogół nie jest zorientowany w cha
rakterze, wielkości i stopniu zaawansowania technicznego stosowanych w fizyce jądrowej
urządzeń i przyrządów. Poza tym wydaje się, że należałoby więcej miejsca poświęcić na omó­
wienie zasad działania takich detektorów jak komora pęcherzykowa, komora Wilsona oraz
coraz częściej stosowanych detektorów półprzewodnikowych. Przecież ich znaczenie w rozwoju
fizyki jest co najmniej równie duże, co dość szeroko omówionego licznika Czerenkowa. W oma­
wianej książce nie ustrzeżono się pewnych niedopatrzeń. Dla przykładu na stronie 11 niezrozu­
miałe jest rozumowanie prowadzące do określenia bariery potencjału kulombowskiego. Z kolei
na rysunku 38 skala widma impulsów z licznika scyntylacyjnego jest niewłaściwa (1000 V!).
Wydaje się również, że zamiast słowa atenuacja można by stosować pojęcie osłabienia i związa­
nego z nim współczynnika osłabienia.

Lucjan Jarczyk

Robert M. Page: Powstanie radaru. Tłumaczył z angielskiego J. Auerbach. PWN, War­
szawa 1967, Współczesna Biblioteka Naukowa Omega, tom 90, str. 151, cena 10 zł.

Na temat historii powstania radaru napisano już wiele i mogłoby się wydawać, że nowe
publikacje nie wniosą niczego nowego. Tymczasem książka R. I. Page'a, wydana w r. 1962,
wnosi nowe światło do historii powstania radaru. Większość ludzi wie, że radar powstał w czasie
II wojny światowej. Pogląd ten oparty jest na literaturze opisującej rywalizację wywiadów
wojskowych, natomiast historia powstania radaru widziana przez pracowników-wynalazców
bodajże nie była dotychczas publikowana. Z tego powodu recenzowana książka jest ".. .pewnego
rodzaju wydarzeniem wydawniczym", "nie było bowiem dotąd autora, który przedstawiłby
poszczególne etapy opanowywania samej idei wynalazku i rozwiązywania trudności, jakie
napotykano przy jego realizacji" (cytuję autora i tłumacza).

Autor, opisując kolejne etapy prac nad radarem, zaczynające się od przypadkowych
odkryć zjawisk, które wykorzystano do tworzenia coraz to doskonalszych koncepcji urządzeń
radarowych, podaje dokładne daty raportów sporządzanych przez pracowników UB Naval
Research Laboratory. I tak np. dowiadujemy się, że pierwsze prace w Stanach Zjednoczonych
nad wykrywaniem obiektów za pomocą radia prowadzone były w roku 1922. Pierwszy pomiar
odległości jonosfery metodą impulsową miał miejsce w 1925 r., ale rozwój radaru impulsowego
rozpoczął się dopiero w r. 1934. W chwili wybuchu wojny z Japonią, w r. 1941, na 19 okrętach
marynarki wojennej pracowały już urządzenia radarowe.

Zaletą książki jest nie tylko obszerna relacja historyczna. Autor przeplata opisy twore7
. ­

nia się koncepcji, opisy działania urządzeń elektronicznych i doświadczeń prowadzonych
z ich pomocą ogólnymi rozważaniami na temat charakteru pracy twórczej i koncepcyjnej.
w badaniach naukowo-technicznych. Zauważa on, że "schemat c.l.ziejów każdego owego wy­
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jednostki miary i dlatego ,winien mieć podane w jednostkach europejskich. Notka na str. 59,
że Redakcja świadomie zachowuje jednostki amerykańskie, nie stanowi usprawiedliwienia,
tym bardziej, że w innych miejscach użyte zostały jednostki Hz, km, które na pewno w orygi­
nale wyrażone były w cIs i milach. Dowodem tego jest rys. 4, na którym nie zmieniono mil
na km. Brak konsekwencji Redakcji drażni np. na str. 103, gdzie podane są wymiary anteny
w stopach kwadratowych, żądania dla długości fali w metrach, a zastosowana długość fali
w calach! Podpisy pod rysunkami winny być zrozumiałe bez czytania tekstu i dlatego uży­
wanie skrótu NRL w podpisach np. rys. 31, 32, 33 drażnL W polskim wydaniu winno być
zamiast "NRL" - "USA" lub "w labol'atorium marynarki amerykańskiej". W podpisie
rys. 14 czytamy "Impuls sygnału o częstotliwości 5 psec". (\Vinno być chyba: Impuls sygnału
o czasie trwania 5 psec.) N astr. 93: ".. .oporności o nieskończenie wielkiej częstotliwości"
(winno być "...0 nieskończenie wielkiej wartości"). Str. 100 - ". ..moc przełączania" (moc
przełączana), str. 104 - "...0 mocy 7,5 kv" (!) - (7,5 kW). Angielski zwrot " Interrogation,
Friend or Foe" (str. 136) recenzent przetłumaczyłby nie jako "przesłuchanie, przyjaciel czy
wróg", lecz, biorąc ze słownika drugie znaczenie", "pytanie: przyjaciel czy wróg". Jest to
bardziej naturalne dla języka polskiego i lepiej oddające nazwę systemu, bowiem nikt po
polsku nie powie, że ktoś kogoś przesłuchuje - przyjaciel czy wróg - lecz zapytuje.

Krzysztof Melzacki

..;,#­
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Nagrody Amerykańskiego Towarzystwa
Fizycznego

4< .,

Komitet nagród Amerykańskiego To­
warzystwa Fizycznego zwrócił się do swoich
członków, aby zaproponowali kandydatów
do nagród, które zstaną wręczone na Ogól­
nym Zebraniu Towarzystwa w 1969 r.
Przyznane będzie pięć nagród: Amerykań­
skiego Towarzystwa Fizycznego za wy­
bitne osiągnięcia w fizyce wyższych poli­
metrów (1000 dol.), nagroda Toma W. B on­
nera za doświadczalne względnie meto­
dyczne osiągnięcia w fizyce jądrowej
(1000 doL), nagroda Olivera E. Buckleya
za doświadczalne i teoretyczne osiągnięcia
z fizyki ciała stałego (1000 doL), nagroda
Dannie Heinemana za prace z fizyki ma­
tematycznej (2500 dol.) i nagroda Irving
Langmuira za wybitne osiągnięcia w dzie­
dzinie chemii fizycznej (5000 doL).

Prof. Aleksander Jabłoński odznaczony
medalem im. M. Smoluchowskiego

VV dniu 28 września 1968 r. na posiedze­
niu plenarnym Zarządu Głównego PTF
wręczono uroczyście prof. dr Aleksandrowi
Jabłońskiemu medal im. M. Smolu­
chowskiego za całokształt działalności nauko­
wej, a w szczególności za osiągnięcia w ba­
daniach nad luminescencją.

Pierwszy medal im. M. Smoluchowskiego
otrzymał prof. dr 'V. Rubinowicz
w ub. roku.

Anomalny moment magnetyczny w niezgodności
z teorią

Nowa wartość g-2 - anomalnego mo­
mentu magnetycznego dla mionu - po­
kazuje nieznaczne odchylenia od teore­
Postępy Fizyki 9 Tom XIX, zeszyt 6
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tycznej wartości. Francis F a r l e y na spo­
tkaniu APS w Waszyngtonie przedstawił
rezultaty pomiarów g-2 dla mionu grupy
naukowców z CERN-u. Otrzymali oni
wartość (g-2)/2 = (11666 :l: 3,1) X 10- 7 ,
podczas gdy teoretyczne obliczenia dają
(g-2)/2 = (11656 :l: l) X 10- 7 . Niezgodność,
jak zaznaczył Farley, może być spowodo­
wana systematycznymi błędami. g-2 mierzy
oddziaływanie momentu magnetycznego
z jego własnym polem elektromagnetycz­
nym. Mion jest otoczony chmurą wirtual­
nych fotonów, co modyfikuje jego własno­
ści.

Sekunda określona na nowo

Na ostatniej 13. Ogólnej Konferencji
Miar i Wag zdefiniowano sekundę jako
czas odpowiadający 9 192 631 770 okresom
promieniowania przejścia między dwoma
nadsubtelnymi poziomami stanu podstawo­
wego atomu CS133.

Akceleratory cząstek elementarnych

Komisji Energii Atomowej Stanów Zje­
dnoczonych przedstawiono projekt budżetu
na rok 1969. Przewiduje on przeznaczenie
280 mln dolarów na badania fizyczne,
tj. o 15 mln dolarów więcej niż w 1968 r.
Mniej więcej połowę proponowanego zwię­
kszenia budżetu prz3znacza się na reali­
zację programów w fizyce wysokich energii.
'V projekcie przewiduje się, że fundusze
dla synchrofazotronów w Princeton w Pen­
nsylvanii, Brookhaven i Argonne, bewa­
tronu i elektronowego synchrocyklotronu
w Cambridge zostaną mniej więcej na po­
ziomie 1968 r. Około 4,5 mln dolarów z pro­
ponowanego zwiększenia, przeznaczy się
na rozwój liniowego akceleratora w Stan­
ford i na rozwój programu związanego
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z przyspieszaniem na 200 GeV. 26,2 mln
dolarów przeznaczono na finansowanie bu­
dowy .fabryki mezonowej w Los Alamos.
W projekcie przewiduje się ostateczne za­
twierdzenie budowy laboratorium akcele­
ratora na 200 GeV. Ogólny koszt tego
przedsięwzięcia wynosi 250 mln dolarów.
Na 1969 r. proponuje się wydzielenie 25 mln
dolarów na rozpracowanie pro.jektu i po­
czątek budowy. _ Zgodnie z umową, budowa
akceleratora powinna się zacząć w końcu
1968 r.

Fundusze na fizykę niskich energii, mate­
matykę, technikę obliczeniową, chemię,
metalurgię i produkcję materiałów zwię­
kszają się średnio o 4,3%. Fundusze na ba­
dania kierowanych reakcji termojądrowych
zwiększa się o 2,5 mln dolarów. Przeznacza
się je na rozszerzenie teoretycznych i do­
świadczalnych badań, a także wykonanie
nowych urządzeń.

Akcelerator elektronów na 400 MeV

W MIT buduje się liniowy akcelerator
elektronów na 400 MeV, który przy maksy­
malnej energii powinien dawać prąd 100­
200 pA. Przy energii 100 MeV przewiduje
się prąd trzykrotnie większy. Długość im­
pulsów elektronowych może być zmieniana
od kilku nanosekund do 15 psek. Maksy­
malna częstotliwość impulsów 5000 Hz.
Średnia moc klistronów będzie rzędu 75kW.

Przyczyna awarii reaktora "Enrico Fermi"

Przyczyną awarll szybkiego reaktora
"Enrico Fermi" 'v październiku 1966 r.
była jedna z sześciu cyrkonowych blach,
która zamknęła dopływ nośnika ciepła do
jednej z kaset, co oczywiście doprowadziło
do jej przepalenia. Blachy z cyrkonu, nie
przewidziane w konstrukcji reaktora, były
zamontowane w ostatniej chwili jako do­
datkowe osłony zabezpieczające w wypadku
awarii korpus reaktora od roztopionego
paliwa. Obecnie usunięto blachy cyrkonu.
Reaktor wprowadzi się do eksploatacji
dopiero w dwa lata po awarii.

Produkcja izotopów

W kwietniu br. w Berlinie odbyło się
posiedzenie specj alistów z kraj ów c.złonkow.
skich Rady Wzajemnej Pomocy Gospodar.
czej poświęcone techniczno-ekonomicznym
badaniom w dziedzinie rozwoju produkcji
izotopów, znczonych. ziązków i źródeł
promieniowania. Uczestnicy spotkania
przygotowali program, który pomoże okre­
ślić państwom listę produkcji izotopów na
własnej bazie i listę izotopów, które wy­
godnie będzie zakupić w krajach członkow­
skich RWPG. Oczekuje się propozycji
specjalizacji produkcji izotopów i podpisa­
nia długoterminowych umów.

Polskie lasery molekularne

W Wojskowej Akademii Technicznej wy..
konano 5 sztuk gazowego lasera moleku­
larnego. Laser ten wytwarza ciągłą wiązkę
świetlną o mocy około 200 W. Sprawność
energetyczna nowego urządzenia wynosi
około 10%. W laserze molekularnym po..
służono się, jako materiałem roboczym,
mieszanką dwutlenku węgla, azotu i helu,
przy czym za akcję laserową odpowiedzialny
jest dwutlenek węgla. Duża moc lasera
molekularnego pozwala uzyskać odpowied­
nio silne efekty termiczne. Dotyczy to
w szczególności operacji cięcia, zgrzewania
ciągłego, których wykonanie laserową me­
todą impulsową jest nieracjonalne pod
względem ekonomicznym. 'ę­

"Mechaniczna pamięć"

Stop Ni-Ti będący związkiem intermeta­
licznym posiada trzy przejścia alotropowe,
z których jedno leżące nieznacznie powy­
żej temperatury pokojowej jest martenzy­
styczne. Jeżeli zdeformować go w tempe­
raturze poniżej przejścia martenzystycz­
nego i następnie ogrzać do temperatury
wyższej niż punkt przejścia, wówczas ma.
teriał wraca do swojej pierwotnej formy.

Proponuje się zbudowanie z drutów
Ni-Ti anteny satelitów. Zwinięta w kulę



po ogrzaniu przYJmIe żądany kształt. Me­
chanizm "mechanicznej pamięci" nie jest
zupełnie dobrze znany.

Skład cheooczny gleby księżycowej

Turkiewicz, Patterson i Franzgrote
przeprowadzili pierwszą analizę gleby. księ­
życowej, analizując sygnały wysłane przez
soridy Surveyor V i VI. Na satelitach był
zamontowany spektrometr mierzący widmo
energetyczne cząstek emitowanych przez
ródło radioaktywne i rozproszone przez
jądra analizowanej gleby. \Vidmo energe­
tyczne informuje o składzie wzorca, wy­
jąwszy najlżejsze pierwiastki: wodór, el
i lit. Metoda jest dokładniejsza dla lekkIch
jąder, a bardziej przybliżona dla cięższych.
W ten sposób dotychczas zidentyfikowano
osiem pierwiastków C «3, <2), O (58::l:5,
57 ::ł:: 5), N a ( < 2, < 2) , Mg (3::l: 3, 3 ::I:: 3),
Al (6,5::1::2, 6,5::1::2), Si (18,5::l:3, 22::l:4),
"Ca" (, 6, :1:2), "Fe" (, 5::l:2). Dwa
ostatnie "Ca" i "Fe" przedstawiają grupę
pierwiastków o średniej liczbie atomowej
zbliżonej do liczby atomowej danego pier­
wiastka. Pier"ysza cyfra w nawiasach ozna­
cza skład procentowy otrzymany z danych
przesłanych przez Surveyora V, druga­
Surveyora VI. Skład skał księżycowych
nie różni się więc istotnie od składu skorupy
ziemskiej. 'Vystępuje jednak większa ilość
pierwiastków cięższych od krzemu.

Konferencja o izospinie jądrowym

Druga Konferencja poświęcona proble­
mom izospinu jądrowego odbędzie się w Asi­
lomar w Kalifornii w dniach od 13 do 15
marca 1969 r. Konferencję organizuje Ame­
rykańskie Towarzystwo Fizyczne. Tema­
tem konferencji będą: teoria rezonansów
analogowych, rezonanse analogowe w lek­
kich i ciężkich jądrach, reakcje bezpo­
średnie, izospin a stany związane.

Plenarne posiedzenie ZG PTF

W Warszawie odbyło się 27 wlześnia
1968 r. plenarne posiedzenie Zarządu Głów­
nego Polskiego Towarzystwa Fizycznego.
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Na posiedzeniu wręczono prof. dr Aleksan­
drowi Jabłońs.kiemu medal im. Mariana
Smoluchowskiego, za zasługi w badaniu
nad luminescencją. Złożono sprawozdanie
z wymiany zagranicznej, OHmpiad! Fi­
zycznej, z działalności Komisji Podię()'zni­
kowej oraz sprawozdanie z d ziałahidści
Redakcji Acta Physica Polonica i Postępów
Fizyki, a także sprawozdanie z pracy Od­
działów PTF.

Jesienna Szkoła Fizyki w ModInicy

W dniach 1828 września 1968 r. w Mo­
dlnicy pod Krakowem odbyła się Jesienna
Szkoła Fizyki organizowana przez Katedrę­
Badań Strukturalnych Uniwersytetu Ja­
giellońskiego i Zakład Badań Struktural­
nych Instytutu Fizyki Jądrowej w Kra­
kowie.

VV wykładach uwzględniono ostatnie osią­
gnięcia. A oto spis wykładów: A. Kowalska
(Kat. Fizyki Teoret. UJ, Kraków) -Fale'
spinowe w z'iemiach rzadkich; A. 'Vanic
(Zakład Badań Strukturalnych IFJ, Kra­
ków) - Badania widm magnonowych; L. Ko­
,yalewski (Kat. Fizyki Teoret. Uniwersy­
tetu A. Mickiewicza, Poznań) - Wprowa­
dzenie do teorii magnonów; H. Stachowiak
(Inst. Niskich Temperatur i Badań Stru­
kturalnych PAN, vV rocław) - Argumenty
doświadczalne przemawiające za modelem
zlokalizowanych momentów magnetycznych
w metalach przejściowych; J. Przystawa
(Inst. Fizyki Teoret. UW, vVrocław)­
Magnetyczne grupy przestrzenne; F. Ma­
nia wski (Zakład Badań Strukturalnych
IFJ, Kraków) i L. Dobrzyński (Zakład II
IBJ, Świerk) - Struktura elektronowa nie­
których metali grupy 3 d badanych techniką
spolaryzowanych neutronów; A. Zagórski
(Inst. Fizyki UW, vVarszawa) - Elementy
teorii dystrybucji w zastosowaniu do termo­
dynamicznych funkcji Greena; A. Czachor
(Zakład II IBJ, Świerk) - Teoria widm
fononowych w metalach i Teorio-grupowa
klasyfikacja drgań sieci w kryształach; A. H o ­
las (Zakład II IBJ, ŚwieIk) - Elektronowa
teoria dynamiki metali nieprzej ściowych;
K. Parlinski (Zakład Badań Strukt. IFJ,
Kraków) - Przybliżenie pseudoharmoniczne
i dynamika atomów domieszkowych w kry­

46*



710

.sztalach; J. Janik (Zakład Badań Strukt.
IFJ, Kraków) - Dynamika molekularna,
.czyli fonony w substancjach chemicznych;
I. Natkaniec (Zakład Badań Strukt. IFJ,
Kraków) - Badanie dynamiki krysztalów
-z defektami punktowymi metodą niespręży­
.stego rozpraszania neutronów; J. Mor kowski
(Inst. Fizyki PAN, Poznań) - Zjawiska
nieliniowe i relaksacyjne w F MB; W. N a­
zarewicz (Inst. Fizyki UW, Warszawa)­
Badanie drgań lokalnych i rezonansowych
metodą absorbcji w podczerwieni. Szczegó­
łowe materiały Szkoły zostaną wydane
w postaci dwu tomów Raportu Instytutu
Fizyki Jądrowej w Krakowie.

Letnia Szkoła dyfrakcji elektronów, 1969

Instytut Chemii Fizycznej P AN organi­
zuje w okresie 14-29 lipca 1969 r. w Ja­
błonnie koło Warszawy Szkołę na temat
dyfrakcji elektronów. Program wykładów
i seminariów będzie obejmował teorię i za­
stosowanie dyfrakcji elektronów wysokiej
i niskiej energii.

Zginął Jerzy Sawicki

Dnia 11 września 1968 r. zginął tragiczną
śmiercią w wypadku samolotowym jeden
z najwybitniejszych fizyków-teoretyków pol­
skich lat powojennych dr Jerzy Sawicki.

Jerzy Sawicki był absolwentem Uni­
wersytetu Warszawskiego. Krąg jego za­
interesowań był bardzo szeroki. Zajmował
'się między innymi teorią struktury jądra
atomowego, w szczególności mikroskopo­
wymi teoriami kolektywnych procesów ją­
drowych, teorią reakcji jądrowych, foto­
reakcjami i zjawiskami polaryzacyjnymi
w reakcjach jądrowych. W ostatnich latach
kierował działem fizyki jądrowej w Między­
narodowym Centrum Fizyki Teoretycznej
w Trieście.

Tragicznego dnia leciał z Korsyki do Nicei
.samolotem Francuskich Linii Lotniczych.
Po zapaleniu się jednego z silników odrzu­
towych samolotu pilot usiłował wodować,

-.
ale w chwili zetknięcia się z wodą samolot
eksplodował. Wszyscy zginęli.

Wspomnienia o życiu i działalności dr J e­
rzego Sawickiego ukażą się w jednym z na­
stępnych zeszytów "Postępów Fizyki".

Zmarł S. W. Tjablikow

17 marca 1968 r. w 47 roku życia zmarł
Sergiej Władymirowicz Tjablikow-zna­
komity fizyk radziecki, specj alista w dzie­
dzinie mechaniki statystycznej i teorii
fizyki ciała stałego.

S. W. Tj a blikow urodził się 7 wrześ­
nia 1921 r. w Klinie. W 1944 r. ukończył
fizykę na Uniwersytecie Moskiewskim i zo­
stał aspirantem w Katedrze Fizyki Teore­
tycznej u A. A. Własowa. Szybko jednak
zaczął pracować pod kierownictwem
N. N. Bogolubowa, który w tym czasie
przyjechał do Moskwy. Od 1947 r. do końca
życia pracował w Instytucie Matematycz­
nym. Akademii Nauk ZSRR i od 1962 r.
był kierownikiem Zakładu Mechaniki Sta­
tystycznej.

Zakres zainteresowań Tjablikowa był
bardzo szeroki. Prace jego dotyczą teorii
krystalizacji, teorii polaronów, metod o bli­
czeniowych, kwantowej teorii ferro- i anty­
ferromagnetyzmu. Tjablikow przeanalizo­
wał problemy związane z oddziaływaniem
cząstek z k"vantowym polem. Rozwinięto
z jego udziałem metodę operatorowej formy
teorii zaburzeń., metodę przybliżonej dru­
giej kwantyzacji i przybliżenie adiabatyczne
w problemach z translacyjną niezmien­
niczością. Wspólnie z Bogolubowem roz­
winęli metodę temperaturowych funkcji
Greena. Z ich pomocą Tjablikow otrzymał,
w ramach jednolitej teorii, podatność ma­
gnetyczną ferromagnetyka w szerokim za­
kresie temperatur. Wiele rezultatów włą­
czył do swojej monografii Metody kwantowej
teorii magnetyzmu - książki, bez której nie
może się obejść żaden teoretyk pracujący
w tej dziedzinie.

W osobie Sergieja Władimirowicza Tja­
blikowa nauka traci wielkiego człowieka
l uczonego.

'ę­
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