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Исследуется температурная зависимость глюонных и дýховых пропагаторов в рамках модели, ос-

нованной на решениях уравнений Дайсона–Швингера в приближении радуги в калибровке Ландау.

Рассмотрение проводится в пространстве Евклида в мацубаровском формализме мнимого времени, в

рамках которого глюонный пропагатор больше не является О(4)-симметричной функцией, а приобре-

тает дискретный спектр по четвертой компоненте импульсов. Это приводит к необходимости различ-

ной трактовки поперечных и продольных (по отношению к термостату) составляющих пропагаторов.

Соответственно, уравнение Дайсона–Швингера для глюонов также расщепляется на два уравнения.

Полученная система связанных уравнений для продольных, поперечных и ду́ховых пропагаторов реша-

ется численно в приближении радуги. Решения получены как функции температуры T , мацубаровской

частоты Ωn и квадрата пространственного импульса k
2. Эффективные параметры модели взяты из

предыдущего анализа уравнений Дайсона–Швингера при описании результатов решеточных расчетов

при нулевой температуре. Показано, что для нулевой частоты Мацубары поведение соответствующих

пропагаторов как функции пространственного импульса k
2 не чувствительно к температуре T , в то вре-

мя как при k
2 = 0 их зависимость от T довольно заметна. Также исследуется зависимость решений от

мацубаровской частоты Ωn.

DOI: 10.31857/S1234567821210011

I. Введение. В настоящее время изучение пове-

дения адронов в горячей и плотной ядерной мате-

рии является одной из наиболее интересных и слож-

ных проблем, интенсивно исследуемых теоретика-

ми и экспериментаторами. Большая часть проводи-

мых и планируемых экспериментов в различных ис-

следовательских центрах, например, в Belle (Япо-

ния), BESIII (Пекин, Китай), LHC (ЦЕРН), GlueX

(JLAB, США), NICA (Дубна, Россия), HIAF (Ки-

тай), FAIR (GSI, ФРГ) и т.д., включает в свои иссле-

довательские программы всесторонние исследования

свойств адронов при высоких температурах и воз-

можный переход горячей ядерной материи в кварк-

глюонную плазму. Среди методов изучения свойств

кварков и глюонов в вакууме и при конечных тем-

пературах следует отметить подходы, основанные

на решеточных КХД расчетах [1–9], дополненные

функционально ренормгрупповыми (ФРГ) подхода-

1)e-mail: kaptari@theor.jinr.ru; kaempfer@hzdr.de
2)B. Kämpfer.

ми [10, 11], а также модели, основанные на прави-

лах сумм КХД [12, 13] и на уравнениях Дайсона–

Швингера [14] (для более полного обзора различных

методов исследования калибровочных бозонов при

нулевой и конечной температуре см., например, [15]).

Несмотря на довольно строгую теоретическую ос-

нову, вышеуказанные подходы довольно сложны и

громоздки для дальнейшего применения при попыт-

ках описания температурной зависимости физиче-

ских связанных состояний, такие как мезоны и/или

глюболы. Поэтому появляется необходимость разра-

ботки более простых и прозрачных моделей, кото-

рые, с одной стороны, являются простыми и фи-

зически понятными, с другой стороны, охватыва-

ют основные характеристики изучаемых явлений. С

этой целью, в этом письме мы обобщаем хорошо из-

вестное приближение радуги к уравнениям Дайсона–

Швингера в вакууме [16–19] для конечных темпера-

тур в евклидовом пространстве в формализме мни-

мого времени Мацубары [19–23].
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Рис. 1. Схематическое представление рассматриваемых уравнений Дайсона–Швингера для пропагаторов глюона (верх-

няя строка) и ду́хов (нижняя строка). Волнистые и пунктирные линии обозначают полные пропагаторы, отмеченые

черными кружками. Таким же образом отмечены и полные неприводимые одно-частичные вершины. В настоящем

подходе в уравнениях Дайсона–Швингера члены с четырьмя глюонными вершинами и кварковыми петлями были

опущены

II. Система уравнений Дайсона–Швингера

для ду́хов и глюонов. Отметим, что в принци-

пе полная система связанных уравнений Дайсона–

Швингера для “одетых” кварковых, глюонных и

ду́ховых пропагаторов, а также вершинных функ-

ций может рассматриваться как точная интеграль-

ная формулировка КХД, полностью эквивалентной

теоретико-полевому подходу. Однако, очевидно, что

попытки точно решить (хотя бы численно) эту си-

стему, которая взаимосвязывает n-точечные и n+ 1-

точечные функции, образуя, таким образом, бес-

конечную систему связанных уравнений, обречены

на неудачу. Следовательно, для практических це-

лей необходимы некоторые приближения. Обычно

бесконечная система уравнений на каком-то этапе

обрезается, ограничиваясь лишь несколькими пер-

выми диаграммами Фейнмана. Как правило, такая

усеченная система включает только одно-петлевые

диаграммы, однако с уже одетыми пропагаторами и

вершинами, как показано на рис. 1 (см., например,

[24]). Такая система известна как усеченные урав-

нения Дайсона–Швингера, tDSE (truncated Dyson-

Schwinger equations). Следует отметить, что набор

диаграмм на рис. 1 уже сильно упрощен по сравне-

нию с набором диаграмм, обсуждаемом, в более ши-

роком контексте, например, в работе [14] и даже от-

носительно полной подсистемы одно-петлевых диа-

грамм. Этот набор не содержит независящие от им-

пульса четырех-глюонные вершины (диаграммы ти-

па “головастики”), а также кварк-глюонные петли.

Как известно, диаграммы типа “головастики” пер-

турбативно исчезают в калибровке Ландау. Что ка-

сается кварковых диаграмм, то они в инфракрасной

области существенно меньше лидирующих членов,

см. [24], и могут быть игнорированы. В нашем слу-

чае это может быть дополнительно оправдано тем,

что в tDSE их вклад в формировании динамиче-

ских кварковых масс пренебрежительно мал [5, 6,

25]. В глюонной же части tDSE вклад кварковых

петель в собственно-энергетическую часть заметен

только при значениях импульса вблизи максимума

k ∼ 0.85−1.0ГэВ/c, где эффект экранировки из-

за рождения кварк-антикварковых пар из вакуума

слегка уменьшает ее значение. В нашем подходе этот

эффект неявно учитывается при подборе феномено-

логических параметров, которые находятся из срав-

нения численного решения tDSE с полными решеточ-

ными расчетами, учитывающими также кварковые

степени свободы (см., например, решеточные SU(2)

КХД расчеты [1, 2]).

Прямое вычисление диаграмм Фейнмана на рис. 1

приводит к следующей системе связанных уравне-

ний:

D−1
µν (k

2
4 ,k

2) = Z3D
−1
0µν(k

2) +

+ Σgluon
µν (k24 ,k

2) + Σghost
µν (k24 ,k

2), (1)

D−1
G (k24 ,k

2) = Z̃3D
−1
G0(k

2) + Sghost(k24 ,k
2), (2)

где Z3 и Z̃3 обозначают глюоные и ду́ховые констан-

ты перенормировки, D0µν(k
2) и DG0(k

2) обознача-

ют соответствующие свободные пропагаторы, а че-

тырехмерный импульс k в пространстве Евклида за-

писывается как k2 = k24+k2. Как упоминалось выше,
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в евклидовом пространстве в формализме Мацубары

ду́ховые и глюонные пропагаторы обладают дискрет-

ным спектром по четвертой составляющей импуль-

са, k4 = Ωn (n ⊂ Z), где Ωn = 2πnT для бозонов и

Ωn = π(2n+ 1)T для фермионов. В калибровке Лан-

дау пропагатор глюонов Dab
µν(k4,k) и ду́ховой про-

пагатор Dab
G (k4,k) выражаются через “одевающие”

функции Z(k4,k) и G(k4,k) следующим образом:

Dab
µν(k) = δabDµν(k4,k) =

= δab
{

ZT (k4,k)

k2
PT
µν(k) +

ZL(k4,k)

k2
PL
µν(k4,k)

}

, (3)

Dab
G (k4,k) = −δabDG(k4,k) = −δabG(k4,k)

k2
, (4)

где a and b обозначают цветовые индексы, а

PL
µν(k4,k), и PT

µν(k) являются продольными и по-

перечными (в 3-D пространстве) проекционными

операторами,

PT
µν(k) =







0, µ и/или ν = 4,

δαβ − kαkβ

k2 ; µ, ν = α, β = 1, 2, 3,

PL
µν = δµν − kµkν

k2
− PT

µν(k). (5)

Следует отметить, что оба эти проекционных опера-

тора являются поперечными в четырехмерном про-

странстве и обладают следующими полезными свой-

ствами

PTPT = PT , PLPL = PL, PTPL = PLPT = 0,

PT
µνPT

µν = Tr
(

PT
)

= 2, PL
µνPL

µν = Tr
(

PL
)

= 1.
(6)

которые широко применяются при выводе уравнений

для Z(T,L) из (3)–(4).

Собственно-энергетические суммы Σgluon
µν (k4,k),

Σghost
µν (k4,k) и Sghost(k4,k) в уравнениях (1)–(2) со-

ответствуют трем петлевым диаграммам на рис. 1.

Свертка по цветовым индексам приводит к

Σgluon
µν (Ωn,k) =

1

2

3T

2π2
×

×
∑

m

∫

d3q
ZT (Ωm,q)PT

αβ(q) + ZL(Ωm,q)PL
αβ

q2
×

×
[

g2

4π
Γ(0)
µρα(k, p,−q)[DT (Ωn − Ωm,p)PT

ρσ(q) +

+DL(Ωn − Ωm,p)PL
ρσ(q)]Γβσν(q,−p,−k)

]

, (7)

Σghost
µν (Ωn,k) = − 3T

2π2

∑

m

∫

d3q
G(Ωm,q)

q2
×

× Γ(0)
µ (q)

[

g2

4π
DG(Ωn − Ωm,p)Γν(p)

]

, (8)

Sghost(Ωn,k) =
3T

2π2
×

×
∫

d3q

[

g2

4π
Γ(0)
µ (q)Dµν(p

2)Γν(k, q, p)

]

G(Ωm,q)

q2
, (9)

где термины, заключенные в квадратных скобках,

определяют ядро взаимодействия соответствующе-

го интегрального уравнения. Явный вид уравнений

для функций ZT,L получается из tDSE (1) подста-

новкой выражений (7)–(8) в уравнение (1), после-

довательным умножением левых и правых частей

на PT (Ωn,k) и PL(Ωn,k) и, наконец, сворачиванием

всех Лоренц-индексов. В результате получается ска-

лярная, не зависящая от Лоренц-индексов, система

интегральных уравнений.

В принципе, константы перенормировки Z3(T,L)

могут быть различными для поперечных и продоль-

ных пропагаторов и, соответственно, должны опре-

деляться независимо друг от друга. Однако, в на-

стоящей работе для упрощения вычислений мы при-

нимаем их одинаковыми как для поперечной, так и

для продольной части. Более того, конкретные чис-

ловые значения для обеих констант Z3 и Z̃3 берутся

из предыдущего фита [26] вакуумных решений tDSE

к решеточным КХД данным, Z3 = Z̃3 ≈ 1.065.

III. Приближение радуги для ду́хов и глю-

онов. Попытки непосредственного решения полу-

ченной системы уравнений с использованием извест-

ных правил Фейнмана сталкиваются с трудностями,

связанными с расходящимися петлевыми интеграла-

ми и симметрийными ограничениями, налагаемые на

глюон-ду́ховых и глюон-глюонных вершинах, таки-

ми как, например, требование удовлетворения тож-

дества Славнова–Тейлора. Очевидно, что для кон-

кретных вычислений необходимы дальнейшие при-

ближения. Простейшее из них состоит в замене пол-

ностью одетых вершин и пропагаторов на их голые

значения, известное как приближение Мандельста-

ма [27–29]. К этому приближению возможны допол-

нительные упрощения угловой зависимости Z(k2) и

G(k2), которые позволяют вычислить интегралы по

углам в (7)–(9) аналитически. Полученные в этом

случае одномерные интегральные уравнения реша-

ются численно. Такой подход известен в литературе

как y-max приближение [30]. В дальнейшем уравне-

ния Дайсона–Швиегера исследовались в рамках бо-

лее строгих подходов с учетом упомянутых выше
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требований симметрий и регуляризаций расходящих-

ся интегралов [31, 24] (см. также обзор [32] и приве-

денные в нем ссылки). Отмеченные подходы приво-

дят к довольно громоздким выражениям для систе-

мы tDSE, которые вызывают трудности в нахожде-

нии численных решений и их использования в даль-

нейших применениях. Еще больше трудностей воз-

никает при попытках обобщения tDSE на конечные

температуры. Эти трудности можно преодолеть, ес-

ли допустить разумные приближения к ядрам взаи-

модействия в интегральных уравнениях, чтобы обес-

печить сходимость интегралов и аналитическое ин-

тегрирование по углам. В настоящей заметке с этой

целью мы используем хорошо известное приближе-

ние радуги [16, 17, 21–23] для ядер в (7)–(9). Суть

такого приближения состоит в замене в интеграль-

ных ядрах взаимодействия полных одетых вершин,

совместно с обменными пропагаторами, их голыми

аналогами, умноженными на некоторые эффектив-

ные форм-факторы:

[

g2

4π
Γ(0)
µρα(k, p,−q)Dρσ(p

2)Γβσν(q,−p,−k)
]

=

=Γ(0)
µρα(k, p,−q)

[

PT
ρσ(p)F

T
1 (p2) + PL

ρσ(p)F
L
1 (p2)

]

×
× Γ

(0)
βσν(q,−p,−k), (10)

[

g2

4π
Γ(0)
µ (q)DG(p

2)Γν(p)

]

= Γ(0)
µ (q)F2(p

2)Γ(0)
ν (p2), (11)

[

g2

4π
Γ(0)
µ (q)Dµν(p

2)Γν(k, q, p)

]

=

= Γ(0)
µ (q)

[

PT
µν(p)F

T
3 (p2) + PL

µν(p)F
L
3 (p2)

]

Γ(0)
ν , (12)

где верхний индекс (0) у вершин Γ обозначает голые

вершины взаимодействия 3-х глюонов и глюонов с

ду́хами (более детальное обсуждение можно найти

в работе [26]). Как и в работе [26], в данном письме

мы используем для форм-факторов F1−3(p
2) гауссов-

скую форму с двумя членами для каждого из них.

Этого вполне достаточно для получения надежного

решения системы уравнений tDSE при T = 0, когда

O(4)-симметрия выполняется строго и, следователь-

но, продольная и поперечная части пропагатора сов-

падают. В явном виде, в евклидовом пространстве

эффективные форм-факторы выбираются как

FT,L
1 (p2) = DT,L

11

p2

(ωT,L
11 )6

e−p2/(ωT,L
11

)2 +

+DT,L
12

p2

(ωT,L
12 )6

e−p2/(ωT,L
12

)2 , (13)

F2(p
2) =

D21

ω4
21

e−p2/ω2

21 +
D22

ω4
22

e−p2/ω2

22 , (14)

FT,L
3 (p2) = DT,L

31

p2

(ωT,L
31 )6

e−p2/(ωT,L
31

)2 +

+DT,L
32

p2

(ωT,L
32 )6

e−p2/(ωT,L
32

)2 , (15)

где эффективные феноменологические параметры

Di и ωi находятся из условия хорошего описания дан-

ных расчетов на SU(2) решетке при нулевой темпе-

ратуре (см. [26]).

IV. Результаты и обсуждения. Использова-

ние эффективного взаимодействия (10)–(15) позво-

ляет провести интегрирование по углам в аналити-

ческом виде [26], что в конечном итоге приводит к

системе линейных алгебраических уравнений отно-

сительно частот Мацубары и одномерных интеграль-

ных уравнений относительно пространственных им-

пульсов |k| в евклидовом пространстве. Результат

интегрирования по углам включает в себя моди-

фицированные функции Бесселя Il(|q|, |k|) и экс-

поненциальные интегральные функции Ei(1, |q|, |k|),
умноженные на некоторые члены, зависящие от час-

тот Мацубары Ωn и Ωm, и пространственных момен-

тов |q| и |k|. В дальнейшем эта система решается чис-

ленно. С этой целью одномерные интегралы аппрок-

симируются соответствующими гауссовыми квадра-

турными формулами, что в конечном итоге приводит

к системе алгебраических уравнений относительно

частот Мацубары и узлов квадратурной формулы.

Затем такая система решается с помощью итераци-

онной процедуры. В принципе, эффективные пара-

метры в уравнениях (13)–(15) могут различаться для

поперечных (T ) и продольных (L) частей. Кроме то-

го, все параметры, включая константы перенорми-

ровки Z̃3 и Z3, могут зависеть от температуры T и

частоты Мацубары Ωn, см. работу [33]. Однако, как

было показано в работах [20, 34], при относительно

небольших температурах ядра взаимодействия в ин-

тегральных уравнениях слабо зависят от температу-

ры, и в первом приближении они могут быть взяты

такими же, как при T = 0 с DT = DL и ωT
i = ωL

i .

При более высоких температурах такой выбор эф-

фективных параметров для поперечных и продоль-

ных частей менее оправдан. В настоящей заметке мы

используем одни и те же значения эффективных па-

раметров для всего диапазона рассмотренных тем-

ператур. Конкретные значения соответствуют набо-

ру параметров, ранее найденных путем фитирова-

ния решений tDSE в вакууме, как указано в [26]:

DT
11 = DL

11 = 0.462ГэВ2, DT
12 = DL

12 = 0.116ГэВ2,
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Рис. 2. (Цветной онлайн) Решение уравнения Дайсона–Швингера для ду́хов G(k4,k
2). Левая панель: зависимость

решения от квадрата пространственного импульса k
2 при нулевой частоте Мацубары, n = 0, для двух значений

температуры T = 10МэВ (сплошная кривая) и T = 100МэВ (штриховая кривая). Правая панель: температурная

зависимость G(k4,k
2) при нулевом трехмерном импульсе k

2 = 0 и при двух значениях частоты Мацубары, n = 0

(сплошная кривая) и n = 1 (штриховая кривая)

ωT
11 = ωL

11 = 1.095ГэВ, ωT
12 = ωL

12 = 2.15ГэВ для

3-х глюонных петель, DT
21 = DL

11 = 7.7ГэВ2, DT
22 =

= DL
22 = 0.25ГэВ2, ωT

21 = ωL
21 = 0.58ГэВ, ωT

22 = ωL
22 =

= 4.5ГэВ для ду́ховых петель и ωT
31 = ωL

31 = 0.73ГэВ,

ωT
32 = ωL

32 = 2.16ГэВ, DT
31 = DL

31 = 0.39π ГэВ2,

DT
32 = DL

32 = 0.1π ГэВ2 для ду́х-глюонной петли (см.

три петлевые диаграммы на рис. 1). 3) Следует под-

черкнуть, что при сохранении эффективных пара-

метров независимыми от температуры и по величине

такими же, как в вакууме, можно ожидать достаточ-

но надежного решения tDSE лишь при низких и уме-

ренных температурах, T ≤ 200МэВ. Очевидно, что

при более высоких температурах эффективные пара-

метры должны быть T - и n-зависимыми (см., напри-

мер, [22, 20, 33]) и, вероятно, совершенно разными

для поперечных и продольных частей tDSE.

Полученная алгебраическая система уравнений

решалась итерационным методом. В конкретных

расчетах мацубаровские частоты брались в интер-

вале (−30 ≤ n ≤ 30), гауссовская сетка для инте-

грирования по пространственной переменной |k|2 со-

держала 72 узла, а сама пространственная перемен-

3)Отметим, что в настоящей статье каждая из трех петель
на рис. 1 параметризуется двумя гауссовскими членами, в то
время как в работе [26] ду́ховая петля параметризовалась все-
го лишь одним. Введенный дополнительный член не влияет
на качество фитирования вакуумных решеточных данных и в
настоящей работе используется исключительно для сохране-
ния единообразия в параметризации петель. Соответственно,
нынешние обозначения слегка отличаются от обозначений, ис-
пользуемых в работе [26].

ная ограничивалась максимальным значением |k|2 ∼
∼ 220 ГэВ2/c2. Для получения более плотного рас-

пределения гауссовых узлов при низких |k|2 была ис-

пользована масштабированная замена переменных,

см. [23].

Результаты расчетов представлены на рис. 2 и 3.

На рисунке 2 приведена температурная зависимость

ду́хвой функции G(k4,k
2). Левая панель иллюстри-

рует ее поведение при нулевой частоте Мацубары,

n = 0, как функция пространственных импульсов k2

и двух значениях температуры, T = 10МэВ и T =

= 100МэВ. Как и ожидалось, температурная зависи-

мость довольно слабая для всех значений k2 и очень

похожа на поведениеG(k2) при T = 0, см. работу [26].

На правой панели мы показываем функцию G(k4,k
2)

при k2 = 0 и двух значениях частот Мацубары. По-

скольку четвертая составляющая импульса сильно

зависит от частоты Мацубары, k24 = [π(2n + 1)T ]2,

функция G(k4, 0) довольно чувствительна к значе-

ниям температуры T .

Аналогичный анализ для глюонного пропагатора

представлен на рис. 3, где для определенности рас-

сматривается только его поперечная часть (T ). По-

ведение продольного пропагатора качественно такое

же и в данной статье не приводится. На левой панели

зависимость поперечного пропагатора отображается

как функция квадрата пространственного импульса

k2 при двух значениях частоты Мацубары, n = 0 и

n = 1, и двух значениях температуры, T = 10МэВ и

T = 100МэВ. Как и в случае ду́хов, зависимость глю-

онного пропагатора от температуры довольно сла-
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Рис. 3. (Цветной онлайн) Решение уравнения Дайсона–Швингера для поперечной части глюонного пропагатора

ZT (k4,k
2)/k2. Левая панель: зависимость от квадрата трехмерного импульса k

2 при двух значениях частоты Мацуба-

ры и двух значениях температуры. Сплошные и штриховые кривые соответствуют n = 0, T = 10МэВ и T = 100МэВ

соответственно. Пунктирные и штрих-пунктирные кривые соответствуют n = 1, T = 10МэВ и T = 100МэВ. Пра-

вая панель: температурная зависимость пропагатора глюонов при нулевом трехмерном импульсе k
2 = 0 и при двух

значениях частоты Мацубары, n = 0 (сплошная кривая) и n = 1 (штриховая кривая)

бая (ср. сплошную, T = 10МэВ, и штрихованную,

T = 100МэВ, кривую). Зависимость от T более вы-

ражена при малых значениях k2 для ненулевой (на-

пример, для n = 1) частоты Мацубары, что хоро-

шо видно из сравнения пунктирной (T = 10МэВ)

с штрих-пунктирной кривой (T = 100МэВ). Это

связано с тем, что при малых значениях простран-

ственного импульса, k2 ∼ 0, значения 4-импульса

k2 ∼ k24 становятся прямо пропорциональны квад-

рату температуры, k24 = 4π2T 2, и при T = 10 МэВ

и T = 100МэВ значения k2 отличаются почти на

два порядка. (Значение глюонного пропагатора при

k2 = 0 и n = 0 определяет эффективную массу глю-

она, ZT /k
2 ∼ 1/(k2 +m2

eff). Из наших расчетов мы

делаем вывод, что в нашей модели m2
eff ∼ 0.6ГэВ2.)

На правой панели рис. 3 приводится зависимость

от температуры T глюонного пропагатора при k2 = 0

и двух значениях частоты Мацубары, n = 0 и n = 1.

Отличие при средних и высоких температурах в по-

ведении пропагатора обусловлено величиной четвер-

той составляющей импульса k4, которая равна ну-

лю при n = 0 и конечна, k24 = 4π2T 2, для n = 1.

Поскольку в уравнениях tDSE с гауссовыми ядра-

ми взаимодействия (13)–(15) четвертые компоненты

k4 входят как exp(−k24/ω2), значения соответству-

ющих пропагаторов при ненулевых мацубаровских

частотах и больших температурах, T ∼ 250МэВ

существенно подавляются. В интервале температур

0 ≤ T ≤ 250МэВ наши расчеты находятся в доволь-

но хорошем качественном согласии с результатами,

полученными в рамках функционально ренормгруп-

повых подходах (см. работы [10, 35, 11, 15] и приве-

денные в них ссылки) или в подходах, основанных на

КХД решеточных расчетах [3, 4]. Здесь следует под-

черкнуть, что предложенный в этой статье упрощен-

ный подход с параметрами, независящими от темпе-

ратуры, не может быть надежно применен для тем-

ператур T & 200МэВ, и поэтому сравнение с подхо-

дами ФРГ и/или решеточными расчетами при более

высоких температурах затруднено.

V. Резюме. Таким образом, в данной рабо-

те численно решена система усеченных уравнений

Дайсона–Швингера для глюонов и ду́хов в прибли-

жении радуги при конечных температурах в рамках

формализма мнимого времени. Утверждается, что

для нулевых частот Мацубары, n = 0, поведение

пропагаторов как функций квадрата пространствен-

ного импульса k2 не чувствительно к температуре

T практически во всем диапазоне k2. Напротив, в

самом начале координат, k2 = 0, была обнаружена

существенная зависимость пропагаторов от n и T .

Такие исследования открывают путь для изучения

более сложных явлений, например, изменений харак-

теристих связанных состояний глюонов (глюболов) в

сильно нагретой ядерной материи.
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Предложены, реализованы и исследованы в волноводе и мета-интерферометре в диапазоне 3–12 ГГц

управляемые методами фотоники метаструктуры, содержащие резонансные электропроводящие диполь-

ные и киральные элементы с CdS и CdSe в разрывах. Впервые обнаружено в эксперименте, что при из-

менении мощности оптического излучения Pλ, направляемого оптоволокном в область разрыва, в ситуа-

циях, когда энергия hν фотона не только выше ширины запрещенной зоны Eg [hν(λ1 = 0.53мкм) > Eg],

но и ниже ее [hν(λ2 = 0.97мкм) < Eg], в спектре прохождения микроволнового излучения происходит

трансформация резонансного отклика соответствующего элемента (плавное изменение интенсивности

практически до уровня прозрачности, сопровождаемое смещением частоты в сторону низких частот), а

также трансформация полосы запрета в интерферограмме мета-интерферометра с изменением ширины в

несколько раз. Наряду с этим, в условиях λ2-облучения на поверхности CdS замечено оранжево-красное

свечение, идентифицируемое как проявление антистоксовой люминесценции. Прямыми измерениями

резонаторным методом комплексной диэлектрической проницаемости εGHz образцов CdS и CdSe обна-

ружены увеличение ImεGHz (с приближением к насыщению при λ2) и увеличение ReεGHz с ростом Pλ.

Обнаружены закономерности одинакового проявления физических эффектов в микроволновом диапа-

зоне частот при одно- и двухфотонном возбуждении применительно к плотностям потоков световой

энергии S1 (при Pλ1) и S2 (при Pλ2): S2 ≫ S1; S
2
2/S1 = constant.
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Введение. Одним из важных разделов мета-

материальной тематики являются перестраиваемые,

управляемые и реконфигурируемые метаматериалы

(метаповерхности, метаструктуры, метаатомы), в ко-

торых электродинамические объекты объединяются

с объектами, обладающими другими интересными

физическими свойствами, управляемыми внешним

воздействием, например, электрическим напряжени-

ем, магнитным полем или оптическим излучением.

Метаматериалы – искусственно созданные компози-

ционные среды, свойства которых, обусловленные не

химическим составом, а геометрией и размерами, не

присущи природным материалам.

История развития направления “Метаматериалы”

свидетельствует о взаимном проникновении методов

и подходов оптического и микроволнового диапазо-

нов. Известные в оптическом диапазоне киральные

объекты, такие как ДНК, белки-коллагены, в мо-

лекулах которых расположение атомов имеет вид

спиральных цепочек, были взяты за основу при со-

здании киральных метаматериалов микроволнового

1)e-mail: gaarkr139@mail.ru

диапазона [1], совместимых с элементами электри-

ческого управления (варакторы) [2], электрически-

оптического с использованием комбинации варактор-

фотодиод в фотогальваническом режиме (без внеш-

него источника) [3] и магнитного [4–6] для приме-

нений в управляемых фильтрах [7–10], интерферо-

метрии [11, 12], переключателях невзаимности рас-

пространения микроволн [13–15]. В свою очередь,

знания о резонансных откликах в микроволновом

диапазоне оказались полезными для создания, бла-

годаря нанотехнологиям, в оптическом и терагер-

цовом диапазонах метаматериалов, для управления

которыми в основном развиваются методы фотони-

ки с применением полупроводников [16–20], опере-

див микроволновый диапазон, требующие знаний об

их свойствах: энергетическое состояние, взаимодей-

ствие с электромагнитными волнами, поведение ди-

электрической проницаемости, механизмы поглоще-

ния. Как правило, используются базовые полупро-

водники, такие как кремний, арсенид галлия, герма-

ний, которые нашли применение во многих устрой-

ствах микроэлектроники. В основе управления ле-

жит зависимость поглощения от фотопроводимости

586 Письма в ЖЭТФ том 114 вып. 9 – 10 2021



Трансформация микроволновых резонансных свойств метаструктур с CdS и CdSe. . . 587

и эффект металлизации при насыщении. Для рас-

четов используется модель Друде [21], которая была

разработана для металлов и оказалась приемлемой

для полупроводников в инфракрасном и терагерцо-

вом диапазоне; предлагается модель [22] примени-

тельно к графену и некоторым полупроводникам.

В настоящее время рассматривают и метаматери-

алы для микроволнового диапазона на основе крем-

ния при фотовозбуждении инфракрасным светом,

когда энергия фотона hν выше ширины запрещенной

зоны Eg [23]. В расчетах используют модель Друде,

комплексную диэлектрическую проницаемость опре-

деляют на основе измерений коэффициентов про-

хождения и отражения электромагнитных волн в

свободном пространстве. В [24] исследуется модуля-

тор, основанный на поглощении в кремнии в зависи-

мости от импульсного лазерного излучения.

Необходимость учитывать частотную дисперсию

диэлектрической проницаемости полупроводников

под влиянием фотовозбуждения, зависимость от

длины волны оптического излучения, влияние

специфики энергетических состояний приводит

к трудностям и не позволяет создать теорию,

охватывающую весь спектральный диапазон.

Поэтому возрастает роль эксперимента, учиты-

вая радиофотонный прорыв и развитие микровол-

новой фотоники, связанной с проблемами передачи,

приема и преобразования информации с помощью

волн микроволнового диапазона и фотонных систем.

В связи с этим востребованы метаматериалы, ме-

таатомы, метаповерхности и метаструктуры, позво-

ляющие использовать прямые оптические методы

управления в микроволновом диапазоне, основанные

на применении полупроводников в условиях фото-

возбуждения. При этом необходимо учитывать, что

функциональные свойства метаматериала во многом

определяет динамика комплексной диэлектрической

проницаемости полупроводника, поскольку процес-

сы металлизации при насыщении затрудняются из-за

влияния скин-эффекта.

Разнообразие полупроводников и метаструктур,

возможности волоконно-оптического управления,

позволяющего оказывать воздействие на отдельные

метаатомы структуры, возможность использовать

как инфракрасное, так и видимое облучение могут

стимулировать обнаружение новых свойств, поиски

новых решений и применений в микроволновом диа-

пазоне или выяснение механизмов фотовозбуждения

измерениями в микроволновом диапазоне.

В данной работе мы впервые используем в соот-

ветствующих метаструктурах полупроводники CdS

и CdSe, обратив внимание на их фоторезистивные

свойства, результаты исследований двухфотонного

возбуждения в CdS по спектрам фотолюминесцен-

ции при сравнении с однофотонным [25], по опти-

ческому поглощению [26]; на применение CdSe при

двухфотонном возбуждении в полупроводниковых

лазерах с оптической (лазерной) накачкой [27].

Исследуем два типа метаструктур (I и II), на ос-

нове дипольных элементов (линейных резонансных

проводов) и киральных кольцевых, объединенных с

элементами оптического управления (пластинки CdS

или CdSe в разрывах). Их резонансные электромаг-

нитные свойства, обусловленные не химическим со-

ставом, а геометрией и размерами элементов, могут,

как покажем ниже, управляться в условиях фотовоз-

буждения CdS и CdSe.

С целью исследования взаимосвязи между элек-

тромагнитными свойствами CdS и CdSe в микро-

волновом диапазоне частот и резонансными откли-

ками метаструктур измеряем в диапазоне 3–12 ГГц

частотную зависимость коэффициентов прохожде-

ния T в волноводе и интерферограмму в мета-

интерферометре [11] с метаструктурами при изме-

нении мощности волоконно-оптического излучения

Pλ в непрерывном режиме. Исследуем динамику ди-

электрической проницаемости CdS (CdSe) и влияние

на резонансный отклик. Представляет интерес про-

водить эти исследования как в условиях однофотон-

ного возбуждения, когда энергия фотона выше ши-

рины запрещенной зоны [hν(λ1 = 0.53мкм) > Eg],

так и двухфотонного, когда [hν(λ2 = 0.97мкм) <

< Eg], учитывая специфику двухфотонного возбуж-

дения, связанную с более глубоким проникновени-

ем света в полупроводниковую среду [28], и воз-

можность применений в микроволновом диапазоне

частот.

Трансформация ГГц-резонансного отклика

с метаструктурой I при фотовозбуждении. Ме-

таструктура I на основе резонансных проводов (схе-

ма и фото на рис. 1) представляет собой частоперио-

дическую решетку (длиной l = 30мм) параллельных

медных проводов (диаметр 0.1 мм, расстояние между

проводами 0.2 мм), внедренных в диэлектрическую

пленку, в комбинации с ортогонально асимметрич-

но расположенной медной полоской 3 с разрывом

(0.5 мм), нагруженным тонкой пластинкой CdS или

СdSe 4. Полоска шириной 1.5 мм расположена на пе-

нопластовой 1-мм подложке 5. Подобная электриче-

ски управляемая структура с варактором в разрыве

медной полоски исследовалась в [29]. Электродина-

мические свойства в микроволновом диапазоне час-

тот метаструктуры, расположенной вдоль оси прямо-

угольного волновода, обусловливаются тремя резо-
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Рис. 1. (Цветной онлайн) Схема (a) и фото (b) мета-

структуры: 1 – решетка параллельных резонансных

проводов; 2 – LC-контур; 3 – медная полоска с раз-

рывом; 4 – пластинка CdS в разрыве; 5 – подложка

нансными эффектами. Один из них – это дипольный

резонанс в проводах решетки 1 (при длине провода

lw = λ/2), возбуждаемый микроволновым электри-

ческим полем E. Другой резонансный эффект свя-

зан с возбуждением индукционных антипараллель-

ных токов в пространственных LC-контурах 2, об-

разованных парой соседних проводов решетки и со-

ответствующей секцией медной полоски, возбуждае-

мых микроволновым магнитным полем H (резонанс

магнитного типа), направленным перпендикулярно

плоскости решетки. При этом вдоль медной полос-

ки 3 распространяется суммарный резонансный ток

за счет вкладов одинаково направленных токов от

каждого из контуров, который и определяет третий

резонансный отклик в виде резонансной зависимо-

сти коэффициента прохождения T от частоты. Раз-

ные типы резонансов (дипольный в проводах 1 ре-

шетки, магнитные в LC-контуре 2 и медной полос-

ке 3), проявляемые в виде резонансного минимума

Tmin, можно возбуждать раздельно в заданных диа-

пазонах длин волн, выбирая необходимые размеры

проводов решетки lw и полоски ls.

Оптоволокно (диаметры при λ1 и λ2 равны 400 и

110 мкм) подводим к разрыву в полоске на расстоя-

нии приблизительно 1.5 мм перпендикулярно поверх-

ности полупроводника. Образцы CdS и CdSe толщи-

ной 0.35 мм получаем шлифовкой заготовок фоторе-

зисторов ФСК-2 и ФСД-1.

Метаструктуру располагаем вдоль оси пря-

моугольного волновода (48 × 24мм), а в мета-

интерферометре в качестве разделителя пучка

напротив закороченного H-плеча длиной s.

Результаты исследований с метаструктурой I

(lw = 16, ls = 42мм) и I∗ (lw = 19, ls = 52мм), CdS

или CdSe в разрыве медной полоски, приведены на

рис. 2a–f.

Рисунки 2a–d относятся к измерениям в волно-

воде. На рисунке 2a наблюдаем управляемый от-

клик медной полоски 3 (кривая 3) с метаструкту-

рой I и CdS. При Pλ2 = 0 коэффициент прохож-

дения T0min = −19.5 дБ, резонансная частота f0 =

= 4.62ГГц. С увеличением Pλ2 = 250мВт происхо-

дит увеличение прохождения на резонансной часто-

те (приближаясь к уровню прозрачности), сопровож-

даемое расширением и сдвигом резонансной частоты

к низким частотам: Tmin250mW = −8.5 дБ, f250mW =

= 4.57ГГц. Обозначение на кривой 3 (250 мВт) озна-

чает, что облучается элемент 3 при мощности оп-

тической накачки 250 мВт. На рисунке 2b, c показа-

на трансформация резонанса 3 с метаструктурой I∗,
размеры которой позволяют наблюдать в заданном

диапазоне частот резонансные отклики 3 и 2. Ви-

дим эффект увеличения Tmin с CdS и CdSe в слу-

чае hν(λ2 = 0.97мкм) < Eg при Pλ2 = 250мВт. При

этом резонанс 2 сохраняется без изменения интен-

сивности, а резонанс 3 практически исчезает. На ри-

сунке 2d продемонстрирована трансформация резо-

нанса 3 с CdS в случае hν(λ1 = 0.53мкм) > Eg без

изменения резонанса 2 при Pλ1 = 30мВт. Сравни-

вая с рис. 2b, видим, что требуемая для одинаковой

трансформации резонанса 3 мощность Pλ1 ≪ Pλ2.

Наряду с эффектами, наблюдаемыми в микро-

волновом диапазоне частот, в условиях λ2-облучения

(двухфотонное возбуждение) на поверхности CdS по-

является оранжево-красное свечение, идентифици-

руемое проявлением антистоксовой люминесценции,

что согласуется с наблюдениями и исследованиями

спектров фотолюминесценции с максимумом в зеле-

ной области при возбуждении рубиновым лазером

(0.69 мкм) [25].

Исследуем динамику интерферограммы с мета-

структурой I в двух режимах мета-интерферометра.

Письма в ЖЭТФ том 114 вып. 9 – 10 2021



Трансформация микроволновых резонансных свойств метаструктур с CdS и CdSe. . . 589

Рис. 2. (Цветной онлайн) Измеренная динамика частотных зависимостей коэффициента прохождения T (дБ) с мета-

структурой I и I∗ при фотовозбуждении CdS или CdSe в разрыве 3 (λ2 = 0.97мкм и λ1 = 0.53мкм) в волноводе (a)–(d)

и с CdS в разрыве 3 метаструктуры I в мета-интерферометре при λ2 (e), (f): I с CdS при λ2 (a), I∗ с CdS и CdSe при

λ2 (b), (c), I∗ с CdS при λ1 (d), s1 = 290мм (e), s2 = 310мм (f)

В случае s1 = 290мм (рис. 2e) резонанс 3 обусловли-

вает появление дополнительной довольно широкой

полосы запрета в интерферограмме между двумя

узкими интерференционными полосами запрета ин-

терферометра: (T0min = −20 дB, f0 = 4.72ГГц). На

рис. 2e видно, что с увеличением Pλ2 плавно увеличи-

вается Tmin широкой полосы, приближаясь к уровню

прозрачности без изменений других интерференци-

онных полос. При изменении длины H-плеча состо-

яние интерферограммы меняется и появляется воз-

можность совместить узкую интерференционную по-

лосу мета-интерферометра с широкой полосой, свя-

занной с резонансным откликом полоски 3. Так, в

случае s2 = 310мм (рис. 2f) широкая и узкая поло-
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сы запрета совмещаются, и с исчезновением резонан-

са 3 при Pλ2 = 250мВт происходит трансформация

широкой полосы в узкую: уменьшается ширина ре-

зонансной кривой в несколько раз без изменения ин-

терферограммы мета-интерферометра.

Исследования в волноводе и мета-интерферо-

метре показывают, что применяя простейшую ме-

таструктуру I из линейных проводов резонансного

размера, можно формировать селективно управляе-

мый многорезонансный отклик. При этом управляет-

ся только резонанс, возбуждаемый в медной полоске,

нагруженной CdS (CdSe), не оказывая влияние на ре-

зонансы в LC-контуре, в проводах решетки и на ин-

терференционные полосы мета-интерферометра. Это

связано с увеличением (см. ниже) мнимой части ди-

электрической проницаемости CdS (CdSe) с ростом

Pλ, приводящим к ослаблению наведенных резонанс-

ных токов в полоске и тем самым – уменьшению ин-

тенсивности резонанса. Возможность легко менять

размеры проводов и полоски позволяет менять по-

ложение резонансов и формировать разнообразные

селективно управляемые отклики, что востребовано

при разработке управляемых многополосных филь-

тров в многофункциональных и многоканальных си-

стемах связи.

Селективное управление в многорезонансном от-

клике наблюдается и с метаструктурой II.

Трансформация ГГц-резонансного откли-

ка с метаструктурой II при фотовозбужде-

нии. Метаструктура II представляет собой цепоч-

ку медных резонансных планарных кольцевых ки-

ральных элементов (диаметр 6.5 мм), расположен-

ных на расстоянии нескольких миллиметров. В каче-

стве элементов (метаатомов) используются двойные

разомкнутые кольца с пластинкой CdS или CdSe,

перекрывающей внешний разрыв (double split ring

resonators, DSR); дважды разомкнутые одинарные

кольца с двумя разрывами, один из которых на-

гружен пластинкой полупроводника (twice split ring

resonators, TSR); спирали в полтора оборота с пла-

стинкой полупроводника между внешним и внутрен-

ним проводом (Sp). Элементы изготовлены методами

фотолитографии на металлизированных медью по-

лиамидных пленках. Double split ring resonators DSR

довольно подробно изучены теоретически и экспери-

ментально, предложены авторами работ [30, 31].

Метаструктуру располагаем вдоль оси волново-

да так, чтобы микроволновое магнитное поле H бы-

ло направлено вдоль оси элементов, возбуждая ре-

зонансы магнитного типа (схема с метаструктурой

II∗ из трех элементов в волноводе представлена на

рис. 3).

Рис. 3. (Цветной онлайн) Метаструктура II из трех

кольцевых элементов в волноводе (схема)

Исследуем функциональные электромагнитные

свойства метаструктур II и II∗ при фотовозбуждении

CdS и CdSe. Метаструктура II содержит в цепочке 2

элемента: TSR с CdSe в одном из разрывов и DSR с

CdSe во внешнем разрыве (вставка к рис. 4a, b); мета-

структура II∗ содержит 3 элемента: DSR, DSR с CdS

во внешнем разрыве и Sp с CdSe между внешним и

внутренним проводом (вставка к рис. 4c).

Трансформация резонансных свойств метаструк-

тур II и II∗ в волноводе в условиях двухфотонно-

го возбуждения приведена на рис. 4a–c. Фото мета-

структур представлены на соответствующих встав-

ках, каждому элементу соответствует определенный

резонансный отклик в спектре T , который отмечаем

номером элемента. Информация о мощности оптиче-

ской накачки содержит номер облучаемого элемента.

Рисунок 4a, b относится к метаструктуре II из

двух метаатомов: twice split ring resonator TSR с CdSe

в одном из разрывов и double split ring resonator DSR

с CdSe в разрыве внешнего кольца (отмечаем цифра-

ми 1 и 2 элементы на фото и соответствующие откли-

ки на графиках). На рисунке 4a показана трансфор-

мация резонансного отклика 1 с изменением Pλ2 при

облучении TSR (1). Наблюдаем плавное увеличение

Tmin резонанса 1, сопровождаемое смещением резо-

нансной частоты к низким частотам, без изменения

резонанса 2. На рисунке 4b изменения происходят с

резонансным откликом 2, без изменения резонанса 1,

при облучении DSR (2).

Рисунок 4c относится к метаструктуре II∗, состо-

ящей из трех метаатомов: DSR (1), DSR с CdS (2),

Sp с CdSe (3). Показана поочередная трансформация

резонансов 2 и 3 при поочередном облучении элемен-

тов 2 и 3 с поочередным увеличением Tmin в случае

Pλ2 = 250мВт. Видим, что облучение CdS в элемен-

те 2 приводит к трансформации резонанса 2 прак-

тически до уровня прозрачности (резонанс исчезает)

и не влияет на резонансы 1 и 3. Облучение CdSe в

элементе 3 приводит к увеличению Tmin резонанса 3
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Рис. 4. (Цветной онлайн) Измеренная динамика частотных зависимостей коэффициента прохождения T (дБ) в волно-

воде при изменении Pλ2: с метаструктурой II (TSR-1 с CdSe в разрыве и DSR-2 с CdSe в разрыве внешнего кольца)

(a), (b), (a) – облучение 1, (b) – облучение 2; с метаструктурой II∗ (DSR-1, DSR-2 с CdS, Sp-3 с CdSe) (c). Фото

метаструктур на соответствующих вставках

без изменения резонанса 1 при небольшом изменении

резонанса 2.

Таким образом, разная геометрия элементов, от-

личия собственных резонансных частот приводят

к формированию многорезонансного отклика мета-

структур II, II∗ в спектре коэффициента прохожде-

ния в микроволновом диапазоне частот, а при ад-

ресном волоконно-оптическом воздействии на опре-

деленный разрыв с CdS или CdSe соответствующего

элемента к возможности селективного управления.

Для выяснения отличий, связанных с однофотон-

ным возбуждением, исследуем воздействие Pλ1 на ре-

зонансный отклик в микроволновом диапазоне час-

тот в сравнении с Pλ2, используя одинарное кольцо

TSR с CdSe (CdS) в разрыве (рис. 5a, b). На рисун-

ке 5a видно, что при P = 0 коэффициент прохожде-

ния T0min = −16 дБ, f0 = 10.07ГГц. При мощности

облучения Pλ1 = 4мВт (плотность потока энергии

S1 = 0.032Вт/см2, T1min = −7 дБ, f1 = 9.95ГГц),

для достижения таких же параметров резонанса тре-

Письма в ЖЭТФ том 114 вып. 9 – 10 2021



592 Г. А. Крафтмахер, В. С. Бутылкин, Ю. Н. Казанцев и др.

Рис. 5. (Цветной онлайн) Трансформация частотной

зависимости микроволнового резонансного отклика

TSR в волноводе при изменении Pλ1 и Pλ2: (a) – с CdSe,

1 – Pλ1 = 4мВт (S1 = 0.032Вт/см2); 2 – Pλ2 = 90мВт

(S2 = 2.9Вт/см2); 3 – Pλ1 = 20мВт (S1 = 0.16Вт/см2);

4 – Pλ2 = 200мВт (S2 = 6.4Вт/см2); (b) – с CdS, 1 –

Pλ1 = 1мВт (S1 = 0.008Вт/см2); 2 – Pλ2 = 100мВт

(S2 = 3.2Вт/см2); 3 – Pλ1 = 4мВт (S1 = 0.032Вт/см2);

4 – Pλ2 = 230мВт (S2 = 7.3В/см2)

буется Pλ2 = 90мВт (S2 = 2.9Вт/см2). С увеличе-

нием Pλ1 = 20мВт (S1 = 0.16Вт/см2) увеличивает-

ся T2min почти до уровня прозрачности (со стороны

высоких частот), требуемая для этого Pλ2 = 200мВт

(S2 = 6.4Вт/см2). Видим, что для достижения од-

ного и того же значения Tmin мощность Pλ2 ≫ Pλ1.

При этом максимальное смещение частоты резонанса

в сторону низких частот составляет 5 %. На рисун-

ке 5b аналогичный эффект подтверждается для TSR

с CdS.

Для выяснения влияния электромагнитных

свойств CdS и CdSe на трансформацию резонансных

откликов важно провести измерения их диэлектри-

ческой проницаемости в микроволновом диапазоне

частот при одно- и двухфотонном возбуждении,

учитывая также отсутствие соответствующих

публикаций.

Ниже покажем, что результаты измерений ди-

электрической проницаемости CdS и CdSe и резуль-

таты, представленные на рис. 5a, b, наряду с теорети-

ческими исследованиями выявляют ряд закономер-

ностей применительно к плотности потоков энергии.

Особенности ГГц-диэлектрической прони-

цаемости образцов CdS и CdSe при одно- и

двухфотонном возбуждении. Применив прямой

резонаторный метод [32], исследуем динамику ком-

плексной диэлектрической проницаемости δεGHz об-

разцов CdS и CdSe в условиях λ1 и λ2-облучения в

зависимости от Pλ (относительно Pλ = 0 для исклю-

чения из определяемых параметров объема образца).

Используем волноводный резонатор (48×24×40мм)

отражательного типа, измеряя для повышения чув-

ствительности добротность резонатора не по ширине

резонансной кривой, а по глубине (коэффициенту

отражения R от резонатора на резонансной часто-

те f) [33]. Метод позволяет при использовании пре-

имуществ волоконно-оптического облучения иссле-

довать образцы малых размеров. Образец (прибли-

зительные размеры 4 × 4.5 × 0.35мм) располагаем

в пучности микроволнового электрического поля E,

направленного параллельно его поверхности. Опто-

волокно направляем перпендикулярно к центру об-

разца через отверстие в резонаторе.

Определяем:

δ Im εGHz =
Im εGHz

Pλ

Im εGHz
P=0

=

=

[

1 +RPλ

1−RPλ
− 1 +R

1−R

] [

1 +RP=0

1−RP=0
− 1 +R

1−R

]−1

; (1)

δRe εGHz = (Re εGHz
Pλ − 1)(Re εGHz

P=0 − 1)−1 =

= [(f − fPλ)fP=0][(f − fP=0)fPλ]
−1, (2)

где R, RP=0, RPλ – коэффициент отражения по на-

пряжению от пустого резонатора, резонатора с об-

разцом при P = 0 и при Pλ; f , fP=0, fPλ – часто-

та резонатора без образца, с образцом при P = 0 и

при Pλ.

Результаты измерений образцов CdS и CdSe

приведены на рис. 6a, b. На рисунках 6a, b видно,
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Рис. 6. (Цветной онлайн) Измеренная в резонаторе ди-

намика диэлектрической проницаемости δ Im εGHz и

δ Re εGHz относительно Pλ = 0 в зависимости от Pλ об-

разцов CdS и CdSe при λ1 = 0.53мкм и λ2 = 0.97мкм.

Сплошные линии (Im ε), пунктирные (Re ε) для CdS (a)

и CdSe (b)

что δ Im εGHz (сплошная кривая) увеличивается в

несколько раз с ростом Pλ (приближаясь к насы-

щению в случае возбуждения при λ2 = 0.97мкм).

Наблюдается увеличение δRe εGHz (пунктирная кри-

вая), что является отклонением от модели Друде,

предсказывавшей уменьшение. Увеличение δ Im εGHz

согласуется с моделью Друде и наблюдениями в ТГц-

диапазоне с другими полупроводниками [16]. Как

видно из рис. 6a, b, в CdS и CdSe наблюдается одина-

ковое увеличение Im εGHz при однофотонном и двух-

фотонном возбуждении при требуемых величинах

Pλ2 ≫ Pλ1 (дополнительное условие см. ниже).

Наблюдаемые изменения δεGHz согласуются с ди-

намикой резонансных откликов метаструктур и объ-

ясняют их свойства. Так, увеличение δ Im εGHz с рос-

том Pλ приводит к ослаблению наведенных резо-

нансных токов в элементах метаструктуры и тем са-

мым уменьшает интенсивность резонанса; увеличе-

ние δRe εGHz должно приводить к смещению часто-

ты микроволнового отклика к низким частотам, что

и наблюдается (рис. 5).

Обнаруженные закономерности примени-

тельно к плотности потоков энергии S1 (при

Pλ1) и S2 (при Pλ2). Представляет интерес сопо-

ставить наблюдаемые закономерности с результата-

ми теоретического исследования одно- и двухфотон-

ного возбуждения уровней объектов атомномолеку-

лярного типа. В [34] приведено учитывающее эффект

насыщения населенностей, связанного у полупровод-

ников с электрон-дырочной рекомбинацией, выраже-

ние для разности населенностей основного 1 и воз-

бужденного 2 уровней в стационарном режиме при

резонансах q-го порядка (однофотонному резонансу

соответствует q = 1, двухфотонному q = 2), откуда

для достаточно низкой температуры следует опре-

деляющая концентрацию носителей заряда населен-

ность возбужденного уровня

σst
22 ≈ 0.5

{

1+U2
[

1+(∆q−Ω(ω))2T 2
]/

|ν(q)12 |2
}−1

. (3)

Энергия U = ~/2
√
τT насыщения перехода между

уровнями 1 и 2 связана с “продольным и попереч-

ным” релаксационными временами (τ – “время жиз-

ни верхнего уровня”, T – “обратная полуширина пере-

хода между уровнями”), Ω(ω) – величина динамиче-

ского штарковского сдвига частоты перехода 1–2 под

действием света частоты ω, ∆q = ω21−qω – расстрой-

ка для резонанса q-го порядка перехода частоты ω21,

ν
(q)
12 – амплитуда усредненного гамильтониана, выра-

жаемая через комплексные амплитуды Eω световой

волны и поляризуемости κ̂
(q)
12 (ω) перехода. В частно-

сти, для одно- и вырожденого по частоте (ω21 ≈ 2ω)

двухфотонного поглощения

ν
(1)
12 = −d12Eω, ν

(2)
12 =

∑

k

(d1kEω)(dk2Eω)

~(ω1k + ω)
=

= κ̂
(2)
12 (ω) : EωEω. (4)

Здесь dmn – матричные элементы дипольного момен-

та частицы для уровней m и n, k – индексы вирту-

альных уровней, |Eω |2 = 2πc−1Sω, Sω – плотность

потока энергии световой волны частоты ω.
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Из (3), (4) нетрудно найти, что потоки энергии

световых волн, необходимых для достижения оди-

наковых заселенностей возбужденного состояния в

одно- и двухфотонном процессах (и, следовательно,

для наблюдения одинаковых проявлений фотовоз-

буждения), должны удовлетворять условию

S2
ω2

Sω1
=

c

2π

|d12eω1|2[1− (∆2 − Ω(ω2))
2T 2]

|κ̂(2)
12 (ω2)|2[1 + (∆1 − Ω(ω1))2T 2]

, (5)

где двухфотонная поляризуемость κ̂
(2)
12 (ω) =

=
∑

k

(d1keω)(dk2eω)
~(ω1k+ω) , ω1 и ω2 – частоты излучения,

обеспечивающего одно- и двухфотонное возбужде-

ние, eω – единичные векторы поляризации этого

излучения.

Если расстройки ∆1 и ∆2 мало различаются

и много меньше ширины возбужденного уровня, а

штарковские сдвиги тоже невелики, на выражения в

квадратных скобках (5) можно сократить и соотно-

шения для потоков энергии в левой части (5) практи-

чески постоянны независимо от заданной концентра-

ции носителей зарядов (лишь бы она была одинако-

вой для одно- и двухквантового фотовозбуждения).

В экспериментах фотовозбуждение проявляется в

зависимостях Tmin резонансных откликов и динами-

ке δ Im εGHz. Одинаковость проявления одно- и двух-

фотонного возбуждения выражается в достижении

одного и того же значения Tmin и δ Im εGHz. При этом

обнаруживаются определенные закономерности, свя-

зывающие плотность потока энергии S2 (двухфотон-

ное возбуждение) и S1 (однофотонное). Следуя тео-

рии применительно к микроволновым эффектам, от-

ношение S2
2/S1 при достижении T1min должно сохра-

няться и при T2min, что согласуется с эксперимента-

ми.

Из результатов рис. 5a (CdSe в разрыве TSR)

видим: для T1min = −7 дБ отношение S2
2/S1

∼=
∼= 263Вт/см2 сохраняется для T2min = −6 дБ

(S2
2/S1

∼= 256Вт/см2). На рисунке 5b (CdS в раз-

рыве) для T1min = −10 дБ отношение S2
2/S1

∼=
∼= 1300Вт/см2 сохраняется в пределах погрешности

для T2min = −9 дБ (S2
2/S1

∼= 1600Вт/см2).

Подобная закономерность выявляется и в

зависимостях δ Im εGHz (рис. 6a, b). Так, у CdS

(рис. 6a) для достижения δ Im εGHz
1 = 1.9 [Pλ2

=

= 50мВт (1.6 Вт/см2), Pλ1 = 0.2мВт (0.0016 Вт/см2)]

отношение S2
2/S1 = 1600Вт/см2; для достиже-

ния δ Im εGHz
2 = 2.5 [Pλ2 = 100мВт (3.2 Вт/см2),

Pλ1 = 1мВт (0.008 Вт/см2)] отношение S2
2/S1 =

= 1500Вт/см2; для достижения δ Im εGHz
3 = 3 [Pλ2 =

= 150мВт (4.8 Вт/см2), Pλ1 = 2мВт (0.016 Вт/см2)]

отношение S2
2/S1 = 1440Вт/см2; для достиже-

ния δ Im εGHz
4 = 3.5 [Pλ2 = 200мВт (6.4 Вт/см2),

Pλ1 = 4мВт (0.032 Вт/см2)] отношение S2
2/S1 =

= 1280Вт/см2. У CdSe (рис. 6b) условие S2
2/S1

∼=
∼= 30Вт/см2 выполняется для δ Im εGHz

1,2,3 = 1.9;

2.5; 3.

Для объектов атомно-молекулярного типа с дис-

кретными уровнями постоянство отношения S2
2/S1

объясняется тем, что стационарные населенности

уровней устанавливаются в условиях равновесия

между процессами релаксации в энергетическом

спектре и фотоиндуцированными переходами, веро-

ятность которых при однофотонном возбуждении

пропорциональна плотности потока энергии излу-

чения, а при двухфотонном – ее квадрату. В на-

ших опытах изменения этого отношения тоже неве-

лики, для объяснения чего, видимо, можно при-

влечь аналогию энергетических зон полупровод-

ника с однородно-уширенными уровнями атомно-

молекулярного объекта.

Заключение. Впервые в метаструктурах при-

менены CdS и CdSe в разрывах элементов, позво-

лившие в микроволновом диапазоне частот обеспе-

чить волоконно-оптическое адресное воздействие на

динамику их диэлектрической проницаемости и об-

наружить независимую трансформацию резонансно-

го отклика элемента в многорезонансном спектре

при однофотонном (λ1 = 0.53мкм) и двухфотонном

(λ2 = 0.97мкм) возбуждении.

Обнаружено увеличение Re εGHz образцов CdS и

CdSe с ростом мощности облучения Pλ, что согласу-

ется с динамикой резонансного отклика метаструк-

туры, смещающегося в сторону низких частот, но яв-

ляется отклонением от модели Друде, предсказывав-

шей уменьшение.

Обнаружено также увеличение Im εGHz в несколь-

ко раз (с приближением к насыщению в случае двух-

фотонного возбуждения при λ2).

Найдены закономерности одинакового проявле-

ния одно- и двухфотонного возбуждения в характе-

ристиках δεGHz и резонансных откликах при дости-

жении одного и того же значения δ Im εGHz и Tmin

применительно к плотностям потоков световой энер-

гии S1 (при Pλ1) и S2 (при Pλ2): S2 ≫ S1; S
2
2/S1 =

= constant.

Обсуждаемые эффекты экспериментально проде-

монстрированы с разными метаструктурами в раз-

ных электродинамических системах (волновод, мета-

интерферометр), разными образцами CdS и CdSe в

резонаторе, что отражает общий характер взаимо-

связи между явлениями в фотонике и электродина-

мике при фотовозбуждении.
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Полученные результаты открывают новые мето-

ды и подходы микроволновой фотоники с примене-

нием метаструктур и могут быть полезны в разра-

ботке управляемых коммуникационных систем и ка-

чественных экспресс-тестов для поиска новых пер-

спективных динамичных сред.
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Создание эффективных миниатюрных лазерных источников в УФ диапазоне длин волн, равно как

и изучение фундаментальных аспектов вынужденного излучения в таких микролазерах, остается ак-

туальной задачей современной оптоэлектроники. В данной работе исследуются особенности фотолюми-

несценции и лазерной генерации на модах шепчущей галереи (МШГ) многогранных микрокристаллов

ZnO, синтезированных по механизму пар-жидкость-кристалл. Показано, что характер краевого излуче-

ния различен в микрокристаллах различного размера: в кристаллах с линейными размерами 10–15 мкм

возбуждается низкопороговая лазерная генерация, в более крупных кристаллах (размером до 80 мкм)

наблюдается усиленное спонтанное излучение в широком диапазоне уровней возбуждения. Низкая плот-

ность многогранных микрокристаллов на подложке и большой разброс их размеров позволяют исследо-

вать оба типа излучения раздельно, что делает такие кристаллы перспективной структурой для изучения

вынужденного излучения, сопровождающего лазерную генерацию на МШГ. Проведенный анализ позво-

ляет предположить, что вынужденное излучение в исследованных кристаллах формируется в процессе

рассеяния электрон-дырочных пар на свободных носителях, что обеспечивает низкий порог лазерной

генерации.

DOI: 10.31857/S1234567821210035

Введение. ZnO – известный широкозонный по-

лупроводник, активно исследуемый на протяжении

многих лет. В виду уникальных свойств этого ма-

териала, его изучение остается актуальным и в на-

стоящее время [1–4]. Более того, ZnO является мо-

дельным материалом для изучения многих процес-

сов, свойственных широкозонным полупроводникам.

Не являются исключением и процессы, определя-

ющие его оптические свойства. Среди них особое

место занимают процессы, участвующие в форми-

ровании вынужденного излучения (ВИ) и лазерной

генерации. Исследования этих процессов, в частно-

сти, с целью выяснения природы ВИ проводятся не

первое десятилетие, однако не все вопросы получи-

ли однозначные ответы. Сложность трактовки при-

роды ВИ в различных типах нано- и микрострук-

тур ZnO, особенно при комнатной температуре (КТ),

обусловлена многими факторами. Во-первых, боль-

шая энергия связи экситонов в ZnO (60 мэВ [5]) обес-

печивает потенциальную возможность возникнове-

ния нескольких типов процессов, приводящих к ВИ,

в дополнение к процессам, связанным с формиро-

1)e-mail: tarasov.a@crys.ras.ru

ванием электронно-дырочной плазмы [6]. Далее, в

структурах с различной морфологией, разным ка-

чеством поверхности, при различных условиях воз-

буждения и т.д. существует возможность возникно-

вения ВИ различных типов. В связи с этим поиск

структур, которые позволяли бы максимально полно

и комплексно исследовать конкретный тип ВИ оста-

ется актуальным.

В предлагаемой работе исследуются особенно-

сти морфологии и фотолюминесценции многогран-

ных микрокристаллов ZnO. Показано, что они могут

быть потенциально полезны для интерпретации при-

роды одного из типов ВИ, который часто сопровож-

дает лазерную генерацию на модах шепчущей гале-

реи. На основе анализа спектров излучения и тео-

ретических оценок дана предварительная трактовка

природы наблюдаемого типа ВИ.

Эксперимент. Выбранные для исследования об-

разцы микрокристаллов ZnO получены методом га-

зофазного осаждения с использованием механизма

пар-жидкость-кристалл (ПЖК) по ранее разрабо-

танной методике [7] на подложках (111) кремния. Па-

ры цинка в газовой фазе формировались продувкой

газовой смесью (кислород, аргон) зоны испарения
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Рис. 1. РЭМ-изображения нескольких многогранников ZnO (а) и одного многогранника (b)

Zn, размещенного в тигле. По условиям проведения

синтеза температура зоны испарения (630 ◦С) под-

держивалась выше температуры зоны роста (580 ◦С).

Концентрация кислорода в газовой смеси с аргоном

не превышала 10 %.

Фотолюминесценция (ФЛ) кристаллов исследова-

лась при возбуждении 3-й гармоникой (355 нм) им-

пульсного Nd : YAG лазера. Длительность импуль-

са и частота следования импульсов составляли 10 нс

и 15 Гц соответственно. Размер лазерного пятна

на образце составлял ∼ 150 мкм. Регистрация ФЛ

образца осуществлялась с помощью монохромато-

ра МДР-206, совмещенного с ПЗС-камерой “Видео-

скан”. Спектральное разрешение системы ∼ 0.1 нм

(0.8 мэВ). Все измерения проводились при комнат-

ной температуре (КТ).

Результаты. На рисунке 1 приведены микрофо-

тографии исследуемого образца. Видно, что образец

состоит из кристаллов различных форм и размеров

(рис. 1а). Правильная гексагональная форма круп-

ных многогранных микрокристаллов (далее – мно-

гогранники) говорит об их вюрцитной кристалличе-

ской структуре. Такие кристаллы обладают 14 гра-

нями, при этом 2 грани являются фактически торце-

выми, а 12 граней – боковыми (по 6 пар граней, рас-

положенных под углом 60◦ друг относительно дру-

га). Размеры многогранников лежат в широком диа-

пазоне от ∼ 10 до 80 мкм. Другие наблюдающиеся

на поверхности образца структуры – мелкозернистая

пленка и нанометровая тонкая пленка, которые при-

сутствуют как непосредственно на подложке, так и

на многогранниках (см. рис. 1b). Согласно модели

синтеза по механизму ПЖК в зоне роста на началь-

ной стадии процесса происходит частичная конден-

сация металлического цинка с образованием на под-

ложке нано- и микрокапель Zn. С повышением тем-

пературы и концентрации цинка в газовой фазе уве-

личиваются средний и максимальный размеры ка-

пель, уменьшается их плотность на поверхности под-

ложки. Высокая температура зоны испарения поз-

воляла формировать микрокапли Zn размерами до

нескольких микрон. Каждая капля дает начало, как

правило, единственному микрокристаллу ZnO, кото-

рый в дальнейшем разрастается до нескольких де-

сятков микрометров, с образованием многогранной

формы. Расстояние между крупными каплями со-

ставляет величину порядка от 10 до 200 мкм. Можно

считать, что микрокристаллы ZnO питаются из газо-

вой фазы независимо, каждый из своего сектора.

Условия эксперимента и уединенное расположе-

ние некоторых многогранников позволяют возбуж-

дать ФЛ в отдельных микрокристаллах. На рисун-

ке 2 показаны спектры краевого излучения при фо-

кусировке лазерного возбуждения на одном из мно-

гогранников в зависимости от плотности мощности

возбуждения ρexc. При небольших значениях ρexc

спектры ФЛ достаточно широкие, и отчетливо на-

блюдаются по крайней мере две полосы (см. вставку

слева на рис. 2). Обозначим коротковолновую полосу

как А1, а длинноволновую – как А2. При росте уров-

ня возбуждения в спектральной области максимума

полосы А2 (∼ 3.17 эВ) появляются узкие линии (ши-

рина на половинной высоте ∼ 0.5 нм), что говорит о

начале лазерной генерации (ЛГ). Некоторые микро-

кристаллы в ходе эксперимента демонстрировали до-

вольно низкие пороги ЛГ. В частности, порог для

случая на рис. 2 составил ∼ 50 кВт/см2. При даль-

нейшем росте накачки в спектре появляется боль-

ше лазерных линий, а сама полоса А2 сначала рез-

ко сужается, демонстрируя вынужденный характер
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Рис. 2. Спектры УФ ЛГ в многограннике ZnO при различной плотности мощности возбуждения ρexc. На вставке сле-

ва – спектр ФЛ при ρexc = 30 кВт/см2. На вставке справа – зависимость интегральной интенсивности излучения Iint

от ρexc. Здесь и далее пунктирные линии, соединяющие экспериментальные точки, проведены для наглядности

излучения, а затем уширяется, вовлекая все больше

лазерных мод в генерацию. При этом вся область

усиления смещается в длинноволновую сторону. На

вставке справа рис. 2 показан ход интегральной ин-

тенсивности излучения Iint (интеграл под спектраль-

ной кривой) в зависимости от плотности мощности

ρexc. В области порога ЛГ на графике Iint(ρexc) на-

блюдается типичный излом. В условиях эксперимен-

та люминесценция образцов в видимой области не

наблюдалась.

Спектральная картина в надпороговой области

накачек позволяет предположить, что в кристалле

реализуются моды шепчущей галереи (МШГ). Вы-

ражение

λN =
1.5

√
3nD

N + 6
π tan−1(β

√
3n2 − 4)

(1)

определяет спектральное положение МШГ с номе-

ром N . В (1) D – диаметр гексагонального резонато-

ра, β = n⊥ and n−1
‖ , где n⊥ и n‖ – показатели прелом-

ления в случае TE и ТМ поляризаций [8, 9]. Соглас-

но (1) расстояние между модами 1.1 нм соответствует

соседним МШГ с ТЕ или ТМ поляризацией и значе-

ниям N в диапазоне ∼ 145–165, возбуждаемым в гек-

сагональном сечении кристалла с диаметром ∼ 10–

15 мкм (при использовании n(λ) из [9–11]). Однако,

поскольку TE-моды обычно более интенсивные, чем

TM-моды [8], в нашем эксперименте, при околопоро-

говых накачках скорее всего, наблюдаются TE-МШГ

моды. Таким образом, ЛГ возникает только в неболь-

ших многогранниках с размерами менее 15 мкм. Мы

предполагаем, что в рассматриваемом случае МШГ

реализуются в гексагональном сечении средней ча-

сти небольших многогранников (см. рис. 1b).

На рисунке 3 показаны спектры краевой ФЛ об-

ласти образца с крупными многогранниками при ро-

сте плотности мощности ρexc от 116 до 944 кВт/см2.

Аналогично рис. 2, здесь также наблюдаются полосы

А1 и А2, однако ЛГ в таких микрокристаллах в ис-

пользованном диапазоне уровней возбуждения не по-

является. Это обусловлено существенными оптиче-

скими потерями в более крупных микрокристаллах

по сравнению с мелкими, связанными в первую оче-

редь с рассеянием света на неоднородностях структу-

ры и дефектах поверхности. При наименьшем уровне

возбуждения полосы А1 и А2 достаточно хорошо

разрешимы, и разложение на две компоненты поз-

воляет более точно определить положения макси-

мумов этих полос: 3.27 эВ (379 нм) в случае А1 и

3.17 эВ (391 нм) в случае А2. При увеличении плотно-

сти мощности возбуждения полоса А2, сильно уши-

ряясь, быстро смещается в длинноволновую сторо-
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Рис. 3. Спектры краевой ФЛ многогранников ZnO при различной плотности мощности возбуждения ρexc. На вставке –

зависимость интегральной интенсивности излучения Iint от ρexc

ну. В использованном диапазоне плотностей мощно-

сти возбуждения это смещение составило ∼ 40 мэВ

(5 нм). На вставке рисунка 3 продемонстрирована за-

висимость интегральной интенсивности Iint краево-

го излучения от ρexc. Зависимость имеет S-образную

форму, демонстрируя сверхлинейный рост при ρexc

до ∼ 200 кВт/см2 и выход на насыщение при более

высоких уровнях возбуждения. Сверхлинейный рост

говорит о присутствии усиленного спонтанного излу-

чения в полосе А2.

Отсутствие ЛГ в случае крупных многогранни-

ков дает возможность отследить точно смещение по-

лосы А2 с изменением уровня возбуждения и срав-

нить с теоретическими оценками, что позволит по-

нять природу вынужденного излучения (ВИ) в по-

добных кристаллах. Известно несколько возможных

процессов, приводящих к появлению ВИ в струк-

турах ZnO при КТ и похожей спектральной кар-

тине. Исторически основными из них принято счи-

тать неупругое рассеяние экситонов друг на друге,

приводящее к появлению так называемой P -полосы в

спектре излучения, и излучательную рекомбинацию

в электронно-дырочной плазме (ЭДП) [5, 6, 12, 13].

В последнем случае наряду с прямой рекомбинаци-

ей, существует возможность возбуждения ВИ вслед-

ствие неупругого рассеяния кулоновски связанных

электрон-дырочных пар из ЭДП на свободных но-

сителях [14, 15].

Так, спектральное положение P -полосы (при рас-

сеянии одного экситона на другом, один из них пе-

реходит в возбужденное состояние (с n = 2, 3, . . .), а

другой рекомбинирует с испусканием фотона) опре-

деляется выражением [5, 6]:

Pn(T ) = Ex(T )− Eb

(

1− 1

n2

)

− 3

2
kT, (2)

где Ex(T ) – зависимое от температуры T положение

максимума рекомбинационного излучения свободно-

го экситона, Eb – энергия связи экситона (60 мэВ

в ZnO [5]), 3
2kT – кинетическая добавка, связан-

ная с движением экситона. Таким образом, при КТ

(kT ∼= 25мэВ) спектральное расстояние от P -полосы

до Ex(T ) должно составлять 83–98 мэВ (в зависи-

мости от n). Учитывая ширину запрещенной зоны

Eg в микрокристаллическом ZnO (3.37 эВ при КТ

[16]), можно оценить расстояние от максимума по-

лосы А2 до Ex(T ). При наименьшем уровне возбуж-

дения полоса А2 отстоит от Ex(T ) на 140 мэВ; рост

уровня возбуждения увеличивает это расстояние до

∼ 180 мэВ (при максимальном значении ρexc). По-

скольку соответствующий рост температуры решет-

ки и/или эффективной температуры экситонов (на

∼ 120–160◦ уже при минимальном возбуждении и до-

полнительно на ∼ 120◦ при росте возбуждения [16])

в условиях эксперимента представляется маловеро-

ятным (существование экситонов в таких условиях
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сомнительно), мы исключаем P -полосу из рассмот-

рения.

Чтобы проверить возможное участие ЭДП в фор-

мировании полосы А2, оценим динамическое измене-

ние ширины запрещенной зоны Eg в результате ре-

нормализации при формировании ЭДП и росте плот-

ности электрон-дырочных пар ne−h. Eg зависит от

длины экранирования в ЭДП λs как

Eg = Eg0 − Eb
ab
λs
, (3)

где Eg0 – ширина запрещенной зоны в отсутствии

ренормализации, ab – боровский радиус экситона

[17, 18]. λs определяется электронной и дырочной со-

ставляющими λs,e и λs,h согласно выражению:

1

λ2s
=

1

λ2s,e
+

1

λ2s,h
. (4)

Каждая из λs,i (i = e, h) находится из выражения:

λs,i =

√

ε0εr
e2

∂µi

∂ni
, (5)

где ε0 – электрическая постоянная, εr – относитель-

ная диэлектрическая проницаемость, e – заряд элек-

трона, а плотность электрон-дырочных пар ni связа-

на с соответствующим химическим потенциалом µi:

ni =
1

2π2

(

2mi

~2

)3/2
∞
∫

0

√
EdE

exp
(

E−µi

kT

)

+ 1
. (6)

Рассчитанная в соответствии с (3)–(6) зависи-

мость Eg(ne−h) показана на рис. 4 (верхняя кривая).

При расчете было учтено, что при оптическом воз-

буждении ne = nh = ne−h, а также использова-

ны следующие параметры для ZnO: Eg0 = 3.37 эВ,

ab = 1.8 нм, эффективные массы электрона me =

= 0.28m0 и дырки mh = 0.59m0 (где m0 – масса

электрона), εr = 6.56 [5, 16–19].

Для сравнения с экспериментальными данными

значения ρexc были пересчитаны в ne−h с использо-

ванием соотношения:

ne−h =
ρexcτ

~ωexcl
, (7)

где ~ωexc – энергия возбуждающего фотона; τ –

время жизни электрон-дырочной пары; l – глубина

проникновения возбуждающих фотонов или глуби-

на диффузии электрон-дырочной пары [14]. Приняв

~ωexc = 3.49 эВ, τ = 100 пс, l = 100 нм [5] (мы счи-

таем, что рекомбинация происходит, в основном, в

приповерхностном слое – см. далее), была построе-

на зависимость положения максимума полосы А2 от

ne-h (см. нижнюю кривую на рис. 4).

Сравнивая расчетную и экспериментальную за-

висимости на рис. 4, можно отметить в целом их схо-

жее поведение, особенно в области больших значе-

ний ne−h. При небольших ne−h изменение Eg(ne−h)

более резкое по сравнению с положением полосы А2.

Вместе с тем, значительное расстояние между кри-

выми не позволяет отнести полосу А2 к прямой ре-

комбинации в ЭДП. Более того, согласно литератур-

ным данным пороговые значения ne−h для форми-

рования ЭДП (порог Мотта) составляют для ZnO

nM = 5 · 1017 . . . 4 · 1019 см−3 [5, 14, 17]. Учитывая

немного завышенную оценку по (7), маловероятно,

чтобы при наименьшем уровне возбуждения в нашем

случае (соответствует ne−h = 5 · 1017 см−3) ЭДП уже

сформировалась.

Появление ВИ в многогранниках при низких зна-

чениях ρexc может быть обусловлено процессом рас-

сеяния экситонов на свободных электронах, который

может иметь место при частичной ионизации эк-

ситонов вследствие их высокой плотности и значи-

тельного затухания экситонного состояния при КТ

[6, 14, 20]. Потеряв часть энергии вследствие такого

рассеяния, экситон рекомбинирует, при этом излуча-

ется фотон с энергией

EX−el(T ) = Ex(T )− γkT, (8)

где γ – коэффициент, зависящий от соотношения эф-

фективных масс экситона и электрона. В нашем ис-

следовании расстояние от максимума А2 до Ex(T )

составляет 5.6kT , что близко к литературным значе-

ниям γ для ZnO (∼ 6–8) [19–22].

Таким образом, представляется возможным сле-

дующий сценарий. При относительно небольших

уровнях возбуждения в приповерхностной области

многогранника имеет место неупругое рассеяние эк-

ситонов на свободных электронах, дающее соответ-

ствующее излучение. При росте уровня возбужде-

ния и приближении ne−h к nM канал излучения по-

степенно сменяется и определяется все больше ре-

комбинацией электрон-дырочных пар в ЭДП при их

рассеянии на свободных носителях. Это объясняет

слабое красное смещение полосы А2 при относитель-

но небольших значениях ne−h, когда излучение име-

ет еще, в основном, экситонную природу, и схожее

поведение положения А2 и расчетной зависимости

Eg(ne−h) в области высоких ne−h, т.е. там, где опре-

деляющее значение играет рекомбинация в ЭДП и

ренормализация запрещенной зоны (см. рис. 4). Ука-

занный переход может происходить плавно, без спек-

тральных особенностей [23].

Обсуждение. Спектральная картина с двумя

полосами в спектрах излучения и ЛГ на более длин-
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Рис. 4. Расчетная зависимость ширины запрещенной зоны Eg от плотности электрон-дырочных пар ne−h (верхняя

кривая) и экспериментальная зависимость положения полосы А2 от ne−h (нижняя кривая)

новолновой из них, аналогичная рис. 2, наблюдалась

многими исследователями в микрокристаллах ZnO

(например, [8, 9, 24–29]). При этом в некоторых ра-

ботах говорится о вынужденной природе излучения,

возникающего в результате неупругого рассеяния од-

ного экситона на другом (P -полоса) [26, 28, 29]. В

других исследованиях, вслед за классическими ра-

ботами D. Bagnall и соавт. [12, 13], возникновение оп-

тического усиления в длинноволновой полосе свя-

зывается с инверсией населенностей, возникающей

в электронно-дырочной плазме (ЭДП) [8, 25, 27]. В

работах [14, 15] авторы проводят анализ некоторых

известных в литературе экспериментальных резуль-

татов и приходят к выводу, что во многих случаях

быстро смещающаяся с ростом температуры и уров-

ня возбуждения полоса в области энергий 3.2 эВ и

менее, поддерживающая лазерную генерацию, воз-

никает вследствие рассеяния кулоновски связанных

электрон-дырочных пар из ЭДП на свободных носи-

телях.

Однако интерпретация природы излучения мо-

жет быть затруднена присутствием ЛГ, что связано

с появлением и конкуренцией лазерных мод, с су-

щественным уменьшением длительности излучения,

со стабилизацией коэффициента усиления и пр. С

другой стороны, наблюдение только спонтанной лю-

минесценции в области длинноволновой компоненты

приводит к другим сложностям трактовки, среди ко-

торых можно отметить обязательное рассмотрение

возможного участия дефектов кристаллической ре-

шетки в формировании такого излучения [30, 31]. В

этом смысле определенное преимущество дают ти-

пы кристаллов, которые могут обеспечить как появ-

ление ЛГ, так и наблюдение излучения в допорого-

вом режиме в большом диапазоне уровней возбуж-

дения. Исследованные многогранники предоставили

нам такую возможность благодаря большому диапа-

зону их размеров и достаточно уединенному распо-

ложению некоторых из них. Это позволило без до-

полнительных манипуляций с образцом изучать от-

дельные кристаллы различных размеров в условиях

эксперимента и строить обоснованные предположе-

ния о природе возбуждаемого в них ВИ.

Несмотря на то, что экситоны, судя по всему,

участвуют в процессе излучения и, в частности,

ЛГ многогранников при КТ (по крайней мере, при

небольших уровнях возбуждения ρexc), неупругое

рассеяние экситонов друг на друге (P -полоса) оказы-

вается непричастным к ВИ в этих кристаллах. Тем

не менее, рассеяние все-таки имеет место в процес-

се формирования ВИ и возбуждения ЛГ в данном

случае, что обуславливает низкие лазерные пороги.

В случае рис. 2 порог ЛГ соответствует плотности

ne−h всего 8 · 1017 см−3. В работах [10, 32], где на-

блюдалась низкопороговая ЛГ на МШГ в тетраподах

ZnO, оцененная по (8) пороговая плотность ne−h при
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использованных параметрах эксперимента составля-

ла еще меньше ∼(2−4) · 1017 см−3. Эти значения ни-

же, чем nM , что говорит об экситонной природе ВИ

при относительно низких уровнях возбуждения. При

высоких надпороговых накачках на высокую плот-

ность носителей и вероятное присутствие ЭДП ука-

зывает синее смещение (на 1–2 мэВ) лазерных линий

с ростом накачки (см. рис. 2). Это смещение связано

с уменьшением показателя преломления материала

в результате роста числа носителей и формирования

ЭДП [33]. Присутствие полосы А1, имеющей экси-

тонную природу [16], вплоть до высоких значений

ρexc в спектрах люминесценции объясняется неодно-

родностью пятна лазерного возбуждения на образце,

а также сильной диффузией экситонов в микрокри-

сталлах (∼ 1 мкм [6]).

Заключение. В работе исследовались люминес-

центные и лазерные особенности многогранных мик-

рокристаллов ZnO, выращенных методом химиче-

ского осаждения из газовой фазы. Показано, что ха-

рактер краевой фотолюминесценции микрокристал-

лов зависит от их размеров. Более мелкие кристал-

лы (с линейными размерами 10–15 мкм) демонстри-

руют лазерную генерацию на модах шепчущей га-

лереи с довольно низкими порогами. Более крупные

кристаллы проявляют усиленное спонтанное излуче-

ние в широком диапазоне уровней возбуждения. Та-

кая особенность, а также небольшая плотность рас-

положения микрокристаллов на подложке позволя-

ют исследовать оба типа излучения раздельно, не

прибегая к дополнительным манипуляциям с образ-

цом. Проведенный анализ позволяет сделать пред-

варительные выводы о причинах низких лазерных

порогов в полученных многогранных микрокристал-

лах. А именно, предположено, что лазерная генера-

ция в таких микрокристаллах возбуждается в про-

цессе рассеяния электрон-дырочных пар на свобод-

ных носителях. При этом рост уровня возбуждения

сопровождается переходом через порог Мотта и, со-

ответственно, сменой основного канала излучения

с экситонного на излучение электронно-дырочной

плазмы.

Работа выполнена при поддержке Минобр-

науки РФ в рамках Государственного задания

ФНИЦ “Кристаллография и фотоника” в части

получения пленок, Государственного задания ИРЭ

им. В. А. Котельникова РАН в части изучения ла-
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5. Ü. Özgür, Y. I. Alivov, C. Liu, A. Teke, M. Reshchikov,
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Экспериментально исследовано диполь-дипольное уширение спектра селективного отражения ин-

тенсивного резонансного излучения от границы диэлектрика и газа естественной смеси изотопов Rb.

Исследован случай большой плотности газа, такой, что допплеровским уширением можно пренебречь.

Показано, что диполь-дипольное уширение уменьшается с ростом концентрации атомов в возбужденном

состоянии. При интенсивности излучения, намного превышающей интенсивность насыщения резонанс-

ного перехода, в спектре отражения от границы раздела диэлектрик/газ не наблюдалось существенного

полевого уширения, что объясняется тушением возбуждения атомов при столкновении с границей раз-

дела.

DOI: 10.31857/S1234567821210047

В газовых средах диполь-дипольное взаимодей-

ствие между одинаковыми атомами, один из кото-

рых находится в основном, а другой в возбужден-

ном состояниях, приводит к значительному увели-

чению спектральной ширины резонансного атомного

перехода [1, 2]. В слабо возбужденной среде величи-

на диполь-дипольного уширения Γ пропорциональна

плотности и может быть выражена как

Γ = KN =
2αd2N

~
, (1)

где d – дипольный момент перехода, N – концентра-

ция атомов, α – коэффициент порядка 1. В плотных

газовых средах, исследованию которых посвяще-

на настоящая работа, величина диполь-дипольного

уширения существенно превышает допплеровское

уширение.

При воздействии достаточно интенсивного из-

лучения на газ резонансных атомов нельзя пре-

небрегать заселенностью возбужденного состояния.

При уменьшении заселенности основного состояния

диполь-дипольное уширение, вообще говоря, долж-

но уменьшаться. Впервые это контринтуитивное яв-

1)e-mail: abobrov@inbox.ru

ление сужения спектральной линии в плотной резо-

нансной газовой среде с ростом интенсивности излу-

чения экспериментально наблюдалось в работе [3].

Для исследования резонансного взаимодействия бы-

ла использована техника селективного отражения,

позволяющая исследовать спектр плотной сильно по-

глощающей среды. В [3] для создания существен-

ной заселенности возбужденного состояния исполь-

зовалось мощное лазерное излучение накачки, дале-

ко отстроенное от резонанса, а спектр селективно-

го отражения получался с помощью слабого проб-

ного поля, сканируемого вблизи резонанса. Для га-

за двухуровневых атомов с существенным заселени-

ем возбужденного состояния диполь-дипольное уши-

рение можно оценить по следующей формуле [4]:

Γ = K(gg/ge)
1/2Ng, где Ng – концентрация атомов

в основном состоянии, gg и ge – статвеса основного и

возбужденного состояний соответственно. Отметим,

что сужение резонанса селективного отражения на-

блюдалось только для плотных сред [5].

Интересным является вопрос о спектре селектив-

ного отражения одного лазерного луча, который од-

новременно насыщает среду и формирует сигнал от-

ражения. В этом случае, при большой интенсивности

излучения, уменьшение диполь-дипольного ушире-
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ния должно конкурировать с ростом полевого уши-

рения. В настоящее время отсутствуют работы, в

которых бы исследовалось селективное отражение

мощного излучения от границы диэлектрика и плот-

ной газовой среды. Ранее исследовалось или отраже-

ние насыщающего излучения от разреженного газа

[6, 7], или отражение излучения малой интенсивности

от плотного газа [8–10]. Настоящая работа призвана

заполнить этот пробел.

Ранее мы провели исследование селективного от-

ражения при умеренной интенсивности лазерного из-

лучения до значений интенсивности порядка интен-

сивности насыщения [11]. При малых интенсивно-

стях в [11] наблюдалось линейное уменьшение ши-

рины спектра, как и в [3], однако при максималь-

ных исследованных значениях интенсивности зави-

симость ширины начинала отличаться от линейной.

В настоящей работе мы продолжили исследование

спектра селективного отражения в области сильного

насыщения.

Экспериментальная методика подробно описана

в [11], здесь мы приведем краткое описание экспери-

мента. На окно кюветы с газом естественной смеси

изотопов Rb почти нормально падал пучок лазерно-

го излучения с длиной волны λ = 780 нм. Частота

излучения сканировалась вблизи резонансной часто-

ты перехода 5S1/2(F = 3) − 5P3/2(F
′ = 4) в 85Rb,

скорость спонтанного распада которого 2π × 6МГц.

Плотность газа в кювете составляла 8 · 1016 см−3

(при температуре 350 ◦C). В соответствии с [12, 13]

коэффициент в (1) для указанного перехода можно

оценить как K/2π = (1.1 ± 0.17) · 10−7 Гц · см3, что

соответствует ширине Γ/2π = (8.8 ± 1.5)ГГц. При

этом допплеровское уширение можно оценить как

∆ωD ≈ 0.1Γ. Отметим, что при такой температуре

концентрация молекул Rb2 незначительна [14], кро-

ме того, атомные и молекулярные спектры Rb и Rb2

не пересекаются [15, 16].

На рисунке 1 представлены полученные частот-

ные зависимости коэффициента селективного отра-

жения падающего излучения от внутренней поверх-

ности окна кюветы для различных значений интен-

сивности I лазерного пучка. На рисунке 1 представ-

лен относительный коэффициент отражения (R −
−R0)/R0, где R0 = 8.5% – коэффициент отражения

материала окна. Из-за большого значения диполь-

дипольного уширения сверхтонкие компоненты не

разрешались в спектре отражения. Нуль по оси час-

тоты на рис. 1 соответствует переходу 5S1/2(F =

= 3)− 5P3/2(F
′ = 4) в 85Rb.

Ширина спектра селективного отражения ∆ωSR

определялась как разница частот, соответствующих

Рис. 1. (Цветной онлайн) Относительный коэффициент

селективного отражения для значений интенсивности

I = 2.9, 3.6, 4.5, 7.3 кВт/см2 в зависимости от частоты

падающего излучения

минимальному и максимальному значениям коэф-

фициента отражения. На рисунке 2 представлена за-

висимость спектральной ширины от интенсивности

излучения.

Рис. 2. (Цветной онлайн) Ширина спектра селективно-

го отражения в зависимости от интенсивности излуче-

ния λ = 780 нм. Точки – экспериментальные данные:

квадраты – результаты из работы [11], кружки – ре-

зультаты настоящей работы. Линия – частота Раби для

перехода 5S1/2 − 5P3/2 в 85Rb

В области малых значений интенсивности шири-

на спектра линейно уменьшается с ростом интен-

сивности вследствие уменьшения диполь-дипольного

уширения, как наблюдалось в более ранних работах.

Затем из-за насыщения перехода ширина выходит на

плато. Ожидалось, что при интенсивностях, много

больше интенсивности насыщения перехода, шири-

на спектра селективного отражения будет опреде-

ляться полевым уширением, однако в эксперимен-
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те полевое уширение не наблюдалось. Для сравне-

ния на рис. 2 приведена зависимость от интенсивно-

сти частоты Раби Ω для перехода 5S1/2 − 5P3/2 в
85Rb (Ω = dE/~, где E – амплитуда поля). Видно,

что зарегистрированная спектральная ширина мень-

ше частоты Раби наиболее сильного перехода при

максимальной исследовавшейся интенсивности.

В настоящее время отсутствуют теоретические

работы, которые позволили бы объяснить наблюда-

емый эффект. Имеющиеся в настоящее время теоре-

тические подходы [6, 7] к селективному отражению

сильного поля получены для случая разреженного

газа. В [9] развита самосогласованная теория для

селективного отражения от плотной среды, но рас-

смотрен случай слабого поля. Для случая сильного

поля и плотной среды имеются лишь численные рас-

четы [17]. Обсуждение возможности построения за-

конченной и самосогласованной теории селективного

отражения сильного поля от границы диэлектрика и

плотного газа выходит за рамки настоящего кратко-

го сообщения, однако наблюдаемый эффект насыще-

ния в спектре отражения можно объяснить из следу-

ющих качественных соображений.

Для простоты, рассмотрим селективное отраже-

ние интенсивного излучения от границы диэлектри-

ка и плотного газа двухуровневых атомов. Как из-

вестно [6, 7], сигнал селективного отражения форми-

руется наведенным дипольным моментом в тонком

слое газа вблизи границы раздела. При этом атомы,

движущиеся в сторону границы и от границы вглубь

газа, вносят существенно различный вклад в форми-

рование наблюдаемого сигнала отражения.

Атомы, движущиеся к границе, находятся под

действием поля излучения в течение времени, на-

много превышающего время жизни возбужденного

состояния. В случае сильного поля оптический пере-

ход в этих атомах насыщен, а значит вклад в наве-

денный дипольный момент от атомов, движущихся

в сторону границы, должен исчезать при интенсив-

ности излучения, много большей интенсивности на-

сыщения перехода.

Атомы, движущиеся от границы, напротив, сра-

зу после столкновения с границей находятся в ос-

новном состоянии и вносят определяющий вклад в

наведенный дипольный момент, а значит, и в форми-

рование сигнала отражения. При этом, с одной сто-

роны, так как для этих атомов из-за столкновения со

стенкой переход будет не насыщен, то спектр не бу-

дет содержать полевого уширения. С другой сторо-

ны, в диполь-дипольное уширение сигнала отраже-

ния, в силу его квазистатичности [18], дают одина-

ковый вклад все атомы, независимо от направления

скорости. Так как переход в атомах, движущихся в

сторону границы насыщен, то это насыщение долж-

но влиять на вклад этих атомов в диполь-дипольное

уширение перехода. Отметим, что мы рассматриваем

случай большой плотности газа, такой, что доппле-

ровским уширением можно пренебречь. Результатом

движения атомов в нашей модели являются только

столкновения атомов с границей раздела.

В соответствии со сделанными выше предположе-

ниями, для качественного описания эксперименталь-

ных результатов, представим ширину спектра отра-

жения в виде суммы диполь-дипольного уширения и

уширения, не зависящего от интенсивности (в при-

менении к обсуждаемым экспериментам, в это уши-

рение основной вклад вносит не разрешаемая сверх-

тонкая структура):

∆ωSR = Γ+ Γ0. (2)

Зависимость диполь-дипольного уширения от ин-

тенсивности найдем, учтя заселенность основного со-

стояния в рамках двухуровневой модели [19]:

Γ = KN



1− 1

2

Ω2

γ2

(

γ12 +
Ω2

γ2

)



 , (3)

где γ12 и γ2 – поперечная и продольная скорости ре-

лаксации.

На рисунке 3 ширина спектра селективного отра-

жения построена по формуле (2) с использованием

Рис. 3. (Цветной онлайн) Ширина спектра селективно-

го отражения, рассчитанная по формулам (2) и (3)

зависимости диполь-дипольного уширения (3) для

N = 8 · 1016 см−3, K/2π = (1.1 ± 0.17) · 10−7 Гц · см3,

γ2 = 2π × 2ГГц, γ12 = 2π × 8ГГц, Γ0 = 2π × 8ГГц,

при расчете частоты Раби Ω подставлялся диполь-

ный момент для перехода 5S1/2−5P3/2 в 85Rb. Видно,

что ширина, рассчитанная по (2) и (3), качественно
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повторяет ход экспериментальной зависимости, по-

казанной на рис. 2.

В заключение отметим, что в работе впервые ис-

следовано диполь-дипольное уширение при селек-

тивном отражении насыщающего излучения от гра-

ницы диэлектрика и резонансного газа. Обнаружено,

что спектр отражения свободен от полевого ушире-

ния даже при очень высоких интенсивностях. Пред-

ложено качественное объяснение этого эффекта на

основе предположения о гашении возбуждения ато-

мов при столкновении с поверхностью раздела. Для

количественного описания результатов эксперимента

необходимо построение теории селективного отраже-

ния, которая должна включать в себя как квантовый

учет насыщения перехода, так и самосогласованный

учет затухания поля в плотной среде, т.е. простран-

ственную дисперсию и, кроме того, учитывать сверх-

тонкое расщепление. Влияние на пространственное

распределение возбужденных атомов, а значит и на

наблюдаемый спектр отражения также могут оказы-

вать явления пленения излучения и нерадиационно-

го переноса возбуждения в плотной среде [20]. Отме-

тим также, что при интенсивности излучения поряд-

ка и больше интенсивности насыщения газовая среда

обладает нелинейностью и граница диэлектрик-газ

может рассматриваться как нелинейный светодели-

тель, при этом может оказаться существенным кван-

товое рассмотрение поля излучения [21, 22].
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The phase diagram of the intermediate valence (IV)

system EuCu2Ge2 is investigated by measuring the tem-

perature dependencies of the heat capacity and the elec-

trical resistance as a function of pressure (P ) up to

4 GPa. Measurements were done using “toroid”, Bridg-

man Anvils (BA) and Diamond Anvil Cell (DAC) pres-

sure cells Transition to the magnetic ordered state is

observed at P up to 9 GPa.

The dependence of TN on pressure according to the

results of all above mentioned experiments is shown in

Fig. 1. The inset in Fig. 1 shows the magnetic phase di-

agram of EuCu2(SixGe1−x)2 based on previous experi-

ments [1–3].

The dependence of TN on pressure, obtained in the

present work qualitatively and quantitatively (by the

value of TN) reproduces the dependence of TN on the

concentration of Si () presented in the inset. This means

that for EuCu2Ge2 system the effects of the hydrostatic

and chemical (substitution of Ge for Si) pressure on Eu-

valence are equivalent from the point of view of the tran-

sition to the antiferromagnetic ordered ground state.

The identity of the dependences of TN on both x and

P proves that a homogeneous IV regime is realized in

the EuCu2(Si,Ge)2 system similarly to EuCu2Ge2 un-

der pressure, and the coexistence of the homogeneous

IV and long range magnetic order for the RE sublattice

is confirmed.

The magnetic phase diagram is presented as a func-

tion of Eu average valence. The probable background for

the formation of the magnetically ordered intermediate

valence state of Eu is considered basing on the analysis

of the original neutron magnetic spectroscopy [4] data

for f -electron excitations in the EuCu2(Si,Ge)2. There

1)e-mail: savch92@gmail.com

Fig. 1. (Color online) Pressure dependence of TN for

EuCu2Ge2 based on the results of the set of experi-

ments (experiment titles correspond to the designations

adopted in the text). Inset: magnetic phase diagram of

EuCu2(SixGe1−x)2 based on the data from: heat capacity

and resistivity measurements [1] – down triangles, [2] –

stars, [3] – hexagons, magnetic neutron diffraction

is an indication that it develops on the basis of com-

petition of the two magnetic configurations of Eu, one

of which is formed on the base of initially nonmagnetic

Eu3+ state. Therefore, some analogy can be suggested

for coexistence of magnetic order and homogeneous in-

termediate valence with the case of TmSe [5, 6] interme-

diate valence system.

This is an excerpt of the article “Evidence of ho-

mogeneous intermediate valence coexisting with long-

range magnetic order in EuCu2(Si,Ge)2”. Full text

of the paper is published in JETP Letters journal.

DOI: 10.1134/S0021364021210049
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В работе рассматриваются основное состояние и свойства скирмионов в магнитоэлектрических плен-

ках, а именно, в антиферромагнитных/сегнетоэлектрических сверхрешетках с помощью адаптирован-

ного метода наискорейшего спуска и Монте-Карло моделирования. Исследовано влияние магнитоэлек-

трического взаимодействия и внешнего магнитного поля на конфигурации основного состояния и упо-

рядочение во взаимодействующих слоях со структурой простой кубической решетки с фрустрированной

классической моделью Гейзенберга в одном слое и Изинга в другом.

DOI: 10.31857/S1234567821210060

В настоящее время топологические спиновые

структуры, а именно, наноразмерные спиновые вих-

ри – в силу своих топологических свойств и чрез-

вычайно малых размеров рассматриваются в каче-

стве потенциальных носителей информаций в обла-

сти спинтроники и новых типах вычислительных

устройств [1–3]. Спиновые нанообъекты – скирми-

оны, получили свое название в честь физика Тони

Скайрма, построившего топологическую конфигура-

цию четырехмерного векторного поля в координатах

пространства (3) – времени (1) [4]. Объекты, подоб-

ные скирмионам в спиновом пространстве, привлек-

ли большое внимание исследователей в области фи-

зики конденсированного состояния – а именно, скир-

мионы были предложены для объяснения кванто-

вого эффекта Холла [5–7]. Кроме того, эти объек-

ты совсем недавно, экспериментально обнаружены в

магнитных мультислоях [8–10] и объемных магнит-

ных материалах [11–14]. В конденсированных средах

впервые было предсказано, что решетка скирмионов

может формироваться во вращающемся сверхтеку-

чем 3He, см. [15]. Позже это было эксперименталь-

но обнаружено во вращающемся криостате, см. [16].

Динамика скирмионов использовалась для наблюде-

ния аналога киральной аномалии в конденсирован-

ных средах [17, 18]. Скирмионы относятся к топо-

логическим спиновым вихревым состояниям, как и

вихревые магнитные наноточки, которые, как прави-

1)e-mail: sharafullinif@yandex.ru
2)H.T. Diep.

ло, формируются под влиянием фрустраций, а также

внешнего магнитного поля в нецентросимметричных

нанопленках или на интерфейсах в гетероструктурах

и бислоях [19–21]. Курумаджи [22] эксперименталь-

но обнаружил появление фазы решетки скирмио-

нов блоховского типа в фрустрированном центросим-

метричном магнетике Gd2PdSi3 с треугольной ре-

шеткой. Установлено, что фрустрации в магнитных

взаимодействиях способствуют возникновению скир-

мионов [23] и стабилизируют скирмионную фазу во

внешнем магнитном поле, что подтверждается экс-

периментами. Таким образом, решетка скирмионов

может быть стабилизирована конкурирующими вза-

имодействиями в магнитных пленках с треугольной

решеткой, но тем не менее остается еще много неизу-

ченных физических свойств скирмионных решеток

в пленках с фрустрированной магнитной системой.

Следует отметить, что конуренция обменных взаи-

модействий и межфазной связи типа взаимодействия

Дзялошинского–Мория, которое имеет место в сверх-

тонких гетероструктурах [12, 13, 24] допускает фор-

мирование скирмионов, устойчивых даже при ком-

натных температурах, что ведет к возможности ис-

пользования магнитоэлектрических бислойных ма-

териалов и сверхрешеток в наноэлектронике. В на-

стоящее время предложено несколько методов полу-

чения стабильных скирмионов в некиральных маг-

нитных пленках и бислоях [25, 26]. В работе [27] уста-

новлено, что в магнитных пленках на столбчатых

дефектах определенного типа могут образовываться

вихревые неоднородности. В гетероструктурах, со-
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стоящих из ферромагнитных пленок и сегнетоэлек-

трического изолятора также могут формироваться

при комнатных температурах устойчивые магнит-

ные скирмионы и вихри, поэтому такие материалы

являются перспективными для устройств спинтро-

ники нового поколения [28–30], таких как, напри-

мер, микромагнитный скирмионный транзистор для

скирмионно-электронной памяти. Отметим, что в ра-

боте [31] мы исследовали влияние магнитоэлектриче-

ского взаимодействия вида Дзялошинского–Мория в

сверхрешетке ферромагнетик/сегнетоэлектрик в от-

сутствии фрустраций. В отсутсвии внешнего магнит-

ного поля показано, что спиновая конфигурация ос-

новного состояния является периодически неколли-

неарной. В работе [32] исследовалось упорядочение

и спиральные структуры для классической модели

Гейзенберга на треугольной решетке с учетом фруст-

раций в магнитных пленках. В предложенной рабо-

те мы покажем, что в фрустрированных системах

скирмионные решетки на магнитоэлектрических ин-

терфейсах более устойчивы к полевым воздействи-

ям. Рассмотрим модель и определим спиновую кон-

фигурацию основного состояния бислоя антиферро-

магнетик/ферроэлектрик в зависимости от величин

магнитоэлектрических взаимодействий и напряжен-

ностей внешнего магнитного поля. Двуслойная маг-

нитоэлектрическая пленка – или бислой, рассматри-

ваемый в настоящей работе, состоит из антиферро-

магнитной и ферроэлектрической пленки. Гамильто-

ниан рассматриваемой системы выберем в следую-

щем виде:

Hm = −
∑

i,j

Jm
ij Si · Sj −

∑

i,k

J2m
ik Si · Sk −

∑

i

H · Si −

−
∑

i,j

Jf
ijPi ·Pj −

∑

i,j,k

Jmf
i,j ei,jPk · [Si × Sj] , (1)

где Si – это спин i-го узла простой кубической ре-

шетки, H – напряженность внешнего магнитного по-

ля, направленного перпендикулярно плоскости плен-

ки вдоль оси z, Jm
ij < 0 – антиферромагнитное вза-

имодействие ближайших спинов Si и Sj , J
2m
ik < 0 –

обменное взаимодействие двух спинов, следующих за

ближайшими соседними, Pi – поляризация i-го уз-

ла простой кубической решетки ферроэлектрической

пленки, Jf
ij > 0 – параметр обменного взаимодей-

ствия между поляризациями на ближайших узлах i

и j в плоскости ферроэлектрического слоя. Ориги-

нальным в гамильтониане является последнее слага-

емое, описывающее взаимодействие между спинами

и поляризациями ближайших слоев – магнитоэлек-

трическое взаимодействие на интерфейсе антифер-

ромагнитной и сегнетоэлектрической пленок. Отме-

тим, что в исследуемом случае вектор поляризации

во всех узлах направлен перпендикулярно плоско-

сти пленок, а энергия магнитоэлектрического взаи-

модействия будет стремится к минимально возмож-

ному значению, если вектора спинов антиферромаг-

нитной пленки лежат в xy-плоскости (Sz = 0). Ан-

тиферромагнитное обменное взаимодействие между

ближайшими и следующими за ближайшими спина-

ми конкурирует с магнитоэлектрической связью на

интерфейсе вида Pk · [Si × Sj]. Численные расчеты

подтверждают, что в зависимости от соотношения

величин взаимодействий на межфазной границе воз-

никают различные конфигурации основного состоя-

ния, при этом некоторые из них являются стабиль-

ными в широких диапазонах внешнего магнитного

поля и температур. В случае учета фрустрации ос-

новное состояние определяется с помощью адаптиро-

ванного нами метода наискорейшего спуска. Метод

состоит в минимизации энергии спинов путем вы-

равнивания каждого спина по направлению локаль-

ного поля, действующего на каждый спин со сторо-

ны его окружения. Процедуру минимизации выпол-

няем следующим образом: генерируется случайная

начальная спиновая конфигурация. Далее выбира-

ется один спин и вычисляется поле, действующее на

него со стороны ближайших соседей и соседей, сле-

дующих за ближайшими. Далее мы присваиваем рас-

сматриваемому спину или поляризации на узле на-

правление вычисленного результирующего поля вза-

имодействия и затем переходим к рассмотрению сле-

дующего узла, для которого выполняется аналогич-

ная процедура. Перебираем таким образом все уз-

лы в системе и повторяем эту процедуру до тех пор,

пока общая энергия не достигнет минимума. Таким

образом выполняется большое число итераций с раз-

личными начальными конфигурациями и исследова-

на временная зависимость энергии. Установлено, что

достигнутая в результате выполнения минимизации

энергия основного состояния с большой степенью

точности совпадает для различных начальных кон-

фигураций. Это также находит подтверждение вы-

численными значениями среднего значения энергии

с помощью моделирования Монте-Карло: вычислен-

ное значение энергии при низких температурах стре-

мится к значению, определенному с помощью мето-

да наискорейшего спуска. Это говорит о корректном

определении конфигурации основного состояния. В

работе рассматривается бислой с линейными разме-

рами N×N×L, N = 40 и L = Lm+Lf = 2. На систе-

му накладываются периодические граничные усло-

вия в плоскости пленок. Значения обменных пара-
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метров для взаимодействующих ближайших соседей

приняты следующими: Jm = −1, Jf = 1. Спиновая

конфигурация основного состояния для малых ве-

личин магнитоэлектрического взаимодействия в ин-

тервале Jmf ∈ (−0.5, 0) состоит из антиферромаг-

нитных и неколлинеарных доменов. При возрастании

параметра межфазной магнитоэлектрической связи

в основном состоянии стабилизируется неколлине-

арная периодическая структура. На рисунках 1, 2

Рис. 1. (Цветной онлайн) Структура спиновой конфи-

гурации в основном состоянии антиферромагнитного

слоя для H = 0 с Jm = −1, Jf = 1, J2m = −0.3

Jmf = −1.35

Рис. 2. (Цветной онлайн) Спиновая конфигурация ос-

новного состояния антиферромагнитного слоя для H =

= 1.25 и Jm = −1, Jf = 1, J2m = −0.3, Jmf = −1.25

показаны некоторые примеры, из которых можно

видеть формирование скирмионов различного диа-

метра на антиферромагнитной пленке. Это наблю-

дается в диапазоне значений Jmf ∈ (−1.05,−0.5),

J2m ∈ (−0.4,−0.25). На рисунке 1 изображен случай

Jmf = −1.35, который демонстрирует начало зарож-

дения большого числа скирмионов на интерфейсе.

Результаты выполненных численных расчетов

конфигурации основного состояния позволяют сде-

лать вывод о том, что в фрустрированном (а имен-

но, J2m ∈ (−0.4,−0.25)) бислое антиферромагне-

тик/ферроэлектрик с простой кубической решет-

кой скирмионы и магнитные вихри могут форми-

роваться в диапазоне значений магнитоэлектриче-

ского взаимодействия Jmf ∈ (−1.35,−0.5) даже в

отсутствии воздействия внешнего магнитного поля

(рис. 1b). При включении внешнего магнитного поля

наблюдается интересный эффект: в диапазоне значе-

ний магнитоэлектрического взаимодействия Jmf ∈
(−1.35,−0.95) и обменного взаимодействия соседей,

следующих за ближайшими J2m ∈ (−0.4,−0.25),

в спиновой конфигурации основного состояния для

значений напряженности приложенного магнитного

поля H ∈ (0.1, 0.5) происходит разрушение скирми-

онной структуры. Но при увеличении напряженно-

сти внешнего магнитного поля до значений, сравни-

мых с параметром магнитоэлектрического взаимо-

действия, мы видим формирование упорядоченной

решетки скирмионов (см. рис. 2).

Такой тип спиновой конфигурации основного со-

стояния абсолютно идентичен для J2m = −0.4, при

таких же значениях для параметров Jm = −1, Jf =

= 1, Jmf ∈ (−1.55,−1.15) и H = 1.25. При воз-

растании магнитоэлектрической связи устойчивость

скирмионов по отношению к приложенному магнит-

ному полю увеличивается. Для Монте-Карло моде-

лирования поведения различных физических вели-

чин в зависимости от температуры T и размеров си-

стемы, в работе использовался алгоритм Метрополи-

са для бислоя с кубической решеткой и линейными

размерами N × N × 2. При моделировании для за-

данных значений параметров системы мы задаем в

качестве начальных условий те конфигурации основ-

ного состояния векторов спина и поляризации на уз-

лах, которые были определены адаптированным ме-

тодом наискорейшего спуска. Анализировались тем-

пературные зависимости следующих физических ве-

личин – средние значения магнитного параметра по-

рядка слоя (Pm), энергия и теплоемкость бислоя. Па-

раметр порядка антиферромагнитной пленки опре-

деляется как проекция значения спина на узле при

данной температуре и в данный момент времени

Si(T, t) на его же значение в основном состоянии

при T = 0, полученное методом наискорейшего спус-

ка. После этого выполняется процедура усреднения

по времени. Таким образом, параметр порядка анти-

ферромагнитного слоя определяется выражением:

Pm =
1

N2(ta − t0)

∑

i∈n

|
ta
∑

t=t0

Si(T, t) · S0
i (T = 0)|,

где Si(T, t) – это спин на i-м узле в момент време-

ни t при температуре T , Si(T = 0) – его значение
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в основном состоянии при T = 0, 〈...〉 – статисти-

ческое среднее. На рисунке 3 показана зависимость

теплоемкости и параметра порядка антиферромаг-

нитного слоя от температуры для Jmf = −1.25, H =

= 1.25, Jm = −1.0, Jf = 1.0, J2m = −0.3. При этих

значениях параметров формируется решетка скир-

мионов в основном состоянии в фрустрированной ан-

тиферромагнитной пленке.

Рис. 3. (Цветной онлайн) Температурная зависимость

теплоемкости антиферромагнитной пленки и парамет-

ра порядка (вставка) для набора параметров: Jmf =

= −1.25, H = 1.25, Jm = −1.0, Jf = −1.0, J2m = −0.3

Приведенные рисунки позволяют сделать выво-

ды о том, что графики зависимости от температуры

у теплоемкости и параметра порядка антиферромаг-

нитной пленки не содержат областей метастабиль-

ности при низких T , что связано с правильным вы-

бором основного состояния спиновой конфигурации

для выполнения Монте-Карло моделирования. Сле-

дует отметить, что антиферромагнитный слой под-

вержен двум переходам, один из которых обусловлен

разрушением скирмионной структуры, а второй пик

на графиках соответствует переходу от упорядочен-

ного состояния к неупорядоченному. Оба перехода

происходят при различных температурах Tsc = 0.52

и Tod = 0.67 соответственно. Первый переход, связан-

ный с разрушением вихревых состояний, происходит

при более низкой температуре, чем магнитный пе-

реход. Это очень важный момент, поскольку со ста-

бильностью решетки скирмионов и отдельных скир-

мионов связано практическое использование этих на-

нообъектов. Результаты моделирования показывают,

что скирмионная фаза устойчива до температур,

сравнимых с температурой перехода из антиферро-

магнитной фазы в парамагнитную фазу. Показано,

что решетка скирмионов устойчива вплоть до темпе-

ратур, сравнимых с критическими температурами,

при которых происходят переходы в парамагнитную

фазу.
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Отталкиваясь от зависимости транспортных коэффициентов от избыточной энтропии, исследована

корреляция между должным образом нормированными коэффициентами сдвиговой вязкости и тепло-

проводности плотных жидкостей. Продемонстрировано, что корреляция существует и может рассматри-

ваться как аналог соотношения Стокса–Эйнштейна между коэффициентами самодиффузии и сдвиговой

вязкости. Представленные результаты для четырех простых модельных систем с различными парными

потенциалами взаимодействия (Леннард–Джонс, Кулон, обратностепенной шестой степени и твердых

сфер), а также шести реальных атомарных и молекулярных жидкостей (Ar, Kr, Xe, CH4, O2 и N2)

поддерживают этот вывод и позволяют идентифицировать несколько универсальных классов. Предла-

гаются удобные для практических применений выражения для соотношения между коэффициентами

сдвиговой вязкости и теплопроводности.

DOI: 10.31857/S1234567821210072

1. Введение. Значительный прогресс в понима-

нии транспортных свойств жидкостей был достиг-

нут в последние десятилетия [1–4]. Тем не менее, на-

ше понимание этих процессов остается неполным и

фрагментарным по сравнению с газами и тверды-

ми телами. Трудности с теоретическим описанием

динамики жидкого состояния были недавно очень

хорошо сформулированы Бражкиным [5]. Твердые

тела и газы можно рассматривать в некотором (ди-

намическом) смысле как “чистые” агрегатные состо-

яния. В твердых телах движение атомов чисто ко-

лебательное, в то время как в разреженных газах

атомы свободно движутся по прямолинейным траек-

ториям между столкновениями. Это упрощает раз-

работку теорий транспортных процессов. С другой

стороны, жидкости представляют собой “смешанное”

агрегатное состояние. Здесь присутствуют как коле-

бательные, так и диффузионные движения атомов.

Их относительный вклад в атомную динамику зави-

сит от термодинамического состояния. Вблизи фа-

зового перехода жидкость-твердое тело преоблада-

ет колебательное движение, и более актуальны твер-

дотельные подходы к транспортным свойствам. При

более низкой плотности и более высоких температу-

рах преобладает баллистическое движение, и пере-

нос аналогичен имеющему место в неидеальных га-

зах.

1)e-mail: khrapak@mail.ru

В отсутствие общей теории часто приходится по-

лагаться на феноменологические подходы, полуко-

личественные модели и масштабные соотношения.

Среди наиболее полезных соотношений, предложен-

ных на данный момент, является связь между транс-

портными коэффициентами и внутренней энтропи-

ей простых систем, предложенная Розенфельдом [6].

Он продемонстрировал, что правильно приведенные

транспортные коэффициенты являются приблизи-

тельно экспоненциальными функциями приведенной

избыточной энтропии sex = (S−Sid)/NkB, где S – эн-

тропия системы, Sid – энтропия идеального газа при

той же температуре и плотности, N – количество

частиц, а kB – постоянная Больцмана. Системно-

независимая нормализация транспортных коэффи-

циентов, используемая Розенфельдом, имеет вид:

DR = D
ρ1/3

vT
, ηR = η

ρ−2/3

mvT
, λR = λ

ρ−2/3

vT
, (1)

гдеD, η и λ – коэффициенты самодиффузии, сдвиго-

вой вязкости и теплопроводности, а индекс R указы-

вает на нормализацию Розенфельда. Здесь ρ – кон-

центрация атомов, vT =
√

T/m – тепловая скорость,

T – температура в энергетических единицах (≡ kBT )

и m — масса атома. Скейлинг, предложенный Розен-

фельдом, имеет вид [7]

DR ≃ 0.6e0.8sex , ηR ≃ 0.2e−0.8sex , λR ≃ 1.5e−0.5sex .

(2)
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Отметим, что sex отрицательна, поскольку взаи-

модействия между атомами увеличивают степень

структурного порядка по сравнению с невзаимодей-

ствующим идеальным газом. Было продемонстриро-

вано, что многие простые и не очень простые си-

стемы удовлетворяют приблизительному скейлингу

избыточной энтропии, хотя существуют и обратные

примеры. Современное состояние проблемы скейлин-

га с использованием избыточной энтропии можно

найти в обзоре [8].

Еще одно полезное соотношение – соотношение

Стокса–Эйнштейна (SE) между коэффициентами са-

модиффузии и сдвиговой вязкости простых жидко-

стей. Для плотных простых жидкостей оно имеет вид

Dη(∆/T ) = αSE, (3)

где ∆ = ρ−1/3 – среднее межатомное расстояние, а

αSE – слабо зависящий от выбора системы коэффи-

циент. Уравнение (3) также известно как соотноше-

ние SE без гидродинамического диаметра (в действи-

тельности, роль гидродинамического диаметра игра-

ет межатомное расстояние) [9].

Уравнение (3) выполняется для многих простых

модельных и реальных жидкостей вблизи фазового

перехода жидкость-твердое тело [9–11]. Обоснование

было предложено в нескольких теоретических моде-

лях [12–14]. В частности, разработанная Цванцигом

теория, основанная на колебательном характере дви-

жения атомов в жидком состоянии на коротких вре-

менных масштабах [12], предсказывает коэффициент

SE как αSE ≃ 0.13(1 + η/2ηl) = 0.13(1 + c2t/2c
2
t ), где

ηl – продольная вязкость, а ct(l) – поперечная (про-

дольная) скорость звука. В результате коэффициент

αSE теоретически может варьироваться от ≃ 0.13 до

≃ 0.18, что согласуется с результатами моделирова-

ния и экспериментов для многих простых жидкостей

[9–11].

Другие полезные приближения включают раз-

личные варианты скейлинга транспортных коэффи-

циентов по температуре замерзания (см., например,

[15–21]). В нашей недавней статье было продемон-

стрировано, что приведенные коэффициенты перено-

са жидкостей Леннард–Джонса (LJ) демонстрируют

скейлинг по плотности замерзания, и этот скейлинг

тесно связан со скейлингом по плотности коэффи-

циентов переноса жидкостей твердых сфер [22]. Ди-

намическая эквивалентность между жидкостью LJ

и жидкостями твердых сфер также недавно обсуж-

далась [23]. В литературе предлагались различные

простые модели для индивидуальных коэффициен-

тов переноса (самодиффузия, вязкость и теплопро-

водность).

Целью данной статьи является изучение корре-

ляции между коэффициентами сдвиговой вязкости

и теплопроводности для плотных простых жидко-

стей. Будет продемонстрировано, что корреляции

действительно существуют. Это позволит нам пред-

ложить приблизительную связь между коэффициен-

тами сдвиговой вязкости и теплопроводности, напо-

минающую соотношение SE. Этот подход потенци-

ально позволяет оценить все транспортные свойства

только по одному известному (самодиффузии, вяз-

кости или теплопроводности).

2. Мотивация. В разреженных газах транспорт-

ные свойства определяются столкновениями между

составляющими их атомами. Коэффициенты пере-

носа можно оценить с помощью теории Чепмена–

Энскога [24]. В первом приближении

D =
3
√
π

8

vT
ρΩ1

, η =
5
√
π

8

mvT
Ω2

, λ =
75

√
π

32

vT
Ω2
, (4)

где Ω1 и Ω2 – интегралы столкновений (сечения пере-

дачи импульса и энергии, интегрированные с макс-

велловской функцией распределения по скоростям).

Последние зависят от механизма взаимодействия

между атомами. Поскольку и сдвиговая вязкость, и

коэффициент теплопроводности обратно пропорци-

ональны Ω2, соотношение между этими коэффици-

ентами не зависит от точного механизма взаимодей-

ствия:
λm

η
=

15

4
. (5)

Это соотношение является следствием процессов, ле-

жащих в основе переноса импульса и энергии в раз-

реженных газах, и не выполняется в жидком состо-

янии [25].

С другой стороны, используя нормировку Розен-

фельда (1) с соотношением SE без гидродинамиче-

ского диаметра, мы получаем

Dη(∆/T ) = DRηR. (6)

В свою очередь из скейлинга избыточной энтропии

(2) следует из αSE = DRηR ≃ 0.12. Это разумный

прогноз, хотя фактические значения коэффициен-

та αSE немного выше (≃ 0.14 для однокомпонентной

плазмы и жидкостей Юкавы, ≃ 0.15 для жидкостей

LJ и ≃ 0.17 для жидкости твердых сфер [11]).

Скейлинг по избыточной энтропии, примененный

к соотношению между коэффициентами сдвиговой

вязкости и теплопроводности, дает

λR ≃ 4.10η
5/8
R . (7)

Это указывает на аналогию с соотношением SE, хо-

тя она является неполной. Механизмы диффузии и
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сдвиговой вязкости в плотных жидкостях остаются

тесно связанными, в то время как механизм тепло-

проводности имеет другую природу. Преобладающий

вклад в теплопроводность в плотных жидкостях вно-

сят коллективные возбуждения (мы не рассматрива-

ем жидкие металлы, где преобладающий вклад вно-

сят перенос и рассеяние электронов) [26]. Несмотря

на это различие, коэффициенты температуропровод-

ности и кинематической вязкости некоторых благо-

родных и молекулярных жидкостей демонстрируют

сходную (системно-зависимую) температурную зави-

симость, а их минимумы относительно близки для

разных веществ [26]. Отношение mλ/η (равное 15/4

в идеальном газе) демонстрирует немонотонную за-

висимость от плотности, но мало отличается от ≃ 4

(отклонения ∼ 50% были получены для жидкости LJ

и ∼ 30% для модели однокомпонентной плазмы [25]).

Число Прандтля Pr = cpη/mλ (где cp – теплоемкость

при постоянном давлении) увеличивается при при-

ближении к точке замерзания, но не слишком силь-

но отличается от единицы [27]. Таким образом, поиск

взаимосвязей между коэффициентами теплопровод-

ности и вязкости не является неразумным.

Ниже, используя литературные данные о сдвиго-

вой вязкости и теплопроводности нескольких реаль-

ных и модельных систем, мы ответим на следующие

вопросы: (i) существует ли убедительная корреляция

между этими коэффициентами переноса; (ii) универ-

сальна ли эта корреляция; и (iii) насколько справед-

лива форма скейлинга, описываемая уравнением (7).

3. Результаты. Нами проанализированы лите-

ратурные данные для коэффициентов вязкости и

теплопроводности нескольких реальных и модель-

ных систем. Среди реальных исследуемых систем –

сжиженные благородные газы (аргон, криптон и ксе-

нон), метан, кислород и азот. В данной работе рас-

сматриваются также модельные системы: жидкости

LJ, однокомпонентная плазма (OCP), жидкость с от-

талкивающим обратно степенным ∝ 1/r6 (IPL6) за-

коном взаимодействия и модель твердых сфер (HS).

При рассмотрении зависимости приведенных ко-

эффициентов переноса DR, ηR и λR от плотно-

сти простых жидкостей имеется существенное каче-

ственное различие. Коэффициент самодиффузии мо-

нотонно убывает с приближением к точке замерза-

ния. Напротив, коэффициенты сдвиговой вязкости

и теплопроводности немонотонно зависят от плотно-

сти. Они демонстрируют минимумы примерно при

одинаковой плотности системы, что указывает на пе-

реход между газоподобным и жидкостным скейлин-

гом коэффициентов переноса с ростом плотности.

Хороший иллюстративный пример можно найти в

работе [22], где обсуждается скейлинг коэффициен-

тов переноса по плотности замерзания в жидкостях

LJ. В данной статье мы рассматриваем достаточно

плотные жидкости с плотностями выше, чем те, ко-

торые соответствуют минимумам в ηR и λR. Это со-

ответствует жидкостному режиму на фазовой диа-

грамме. В этом режиме и ηR, и λR монотонно воз-

растают с приближением к точке замерзания.

Данные для сжиженных благородных газов, а

также кислорода и азота взяты из работы [28].

Данные для метана взяты из работы [29]. Суще-

ствуют обширные наборы данных по транспортным

свойствам жидкостей LJ. Поскольку приведенные

коэффициенты переноса жидкостей LJ вдоль изо-

терм демонстрируют квазиуниверсальный масштаб-

ный скейлинг по плотности замерзания [22], доста-

точно рассмотреть только одну изотерму. Мы выбра-

ли изотерму T∗ = T/ǫ = 2 (ǫ – энергетическая шкала

потенциала LJ) и использовали коэффициенты вяз-

кости и теплопроводности, указанные в таблицах в

работах [30, 31]. Для сильно неидеальной жидкост-

ной однокомпонентной плазмы мы используем дан-

ные моделирования методом молекулярной динами-

ки (MD) из работ [32, 33]. Кроме того, добавлены

две точки для потенциала отталкивания IPL6, кото-

рые доступны в работе [34]. Наконец, транспортные

данные для систем твердых сфер взяты из недав-

них расчетов методом МД, представленных в рабо-

тах [35, 36].

Результаты для сжиженных благородных газов,

жидкостей LJ, OCP и IPL6 показаны на рис. 1. Вид-

но, что коэффициенты вязкости и теплопроводности,

действительно, хорошо коррелируют. Точки данных

для рассмотренных различных одноатомных жидко-

стей имеют тенденцию группироваться вокруг ква-

зиуниверсальной кривой. Зависимость, описываемая

уравнением (7), основанная на избыточной энтропии,

показана пунктирной кривой. В целом наблюдает-

ся довольно хорошее согласие. Для сжиженных бла-

городных газов аргона, криптона и ксенона универ-

сальная корреляция между λR и ηR особенно очевид-

на. На основе скейлинга по избыточной энтропии (7)

может быть предложена следующая функциональ-

ная форма

λR ≃ αηβR + γ. (8)

Анализируя данные для аргона, мы получили α ≃
≃ 4.88, β ≃ 0.50 и γ ≃ −0.40. Эта оценка приме-

нима также для криптона и ксенона. Точки данных

для жидкости LJ близки к таковым для сжиженных

благородных газов. При сильной неидеальности теп-

лопроводность ОСР лежит несколько выше. Тем не
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Рис. 1. (Цветной онлайн) Корреляция между приведен-

ным коэффициентом теплопроводности λR и коэффи-

циентом сдвиговой вязкости ηR для простых атомар-

ных жидкостей. Символы соответствуют имеющимся

данным для различных реальных и модельных жидко-

стей (указаны на рисунке). Пунктирная кривая обозна-

чает скейлинг уравнения (7) на основе избыточной эн-

тропии. Сплошная кривая обозначает аппроксимацию,

основанную на данных для аргона

менее, все точки сгруппированы достаточно близко,

и мы можем рассматривать их как принадлежащие

к одному классу универсальности.

На рисунке 2 представлена зависимость λR от ηR
для молекулярных жидкостей: жидких азота, кис-

лорода и метана. Здесь также наблюдается явная

универсальность, но класс универсальности отлича-

ется от класса жидких благородных газов. Скейлинг

уравнения (7) на основе избыточной энтропии не яв-

ляется идеальным в этом случае. В то же время

функциональная форма уравнения (8) остается при-

менимой. Используя данные по кислороду, мы полу-

чили α ≃ 10.51, β ≃ 0.29 и γ ≃ −5.25. Эти пара-

метры справедливы и для азота. Данные для метана

демонстрируют некоторое отклонение по мере роста

плотности и увеличения приведенных коэффициен-

тов переноса. Интересно, что точки для жидкости

OCP лежат относительно близко к данным для рас-

сматриваемых молекулярных жидкостей.

Каноническая система отсчета в физике конден-

сированного состояния – это система твердых сфер.

Часто предполагается, что определенные структур-

ные и динамические свойства систем мягких взаи-

модействующих частиц могут быть интерпретирова-

ны по аналогии системам HS, даже несмотря на то,

что существует кроссовер между мягкими и твер-

Рис. 2. (Цветной онлайн) Корреляция между λR и ηR

для молекулярных жидкостей N2, O2, и CH4. Символы

соответствуют имеющимся данным [28, 29] и числен-

ным результатам для OCP. Пунктирная кривая обо-

значает скейлинг уравнения (7) на основе избыточной

энтропии. Сплошная кривая обозначает аппроксима-

цию, основанную на данных для кислорода

дыми сферами в жидкостных возбуждениях и тер-

модинамике [37]. Недавние результаты скейлинга по

шкале плотности замерзания транспортных свойств

леннард-джонсовских жидкостей продемонстрирова-

ли, что, хотя коэффициенты диффузии и сдвиговой

вязкости могут быть довольно хорошо сопоставлены

с коэффициентами диффузии и вязкости HS, коэф-

фициент теплопроводности плотных жидкостей HS

систематически больше, чем коэффициент теплопро-

водности LJ жидкости [22]. Поэтому мы демонстри-

руем сравнение зависимости λR от ηR для особо мяг-

кой жидкости OCP и жидкости HS отдельно, см.

рис. 3. Теплопроводность жидкости HS систематиче-

ски выше, как и ожидалось. Подгонка с использо-

ванием уравнения (8) дает в пределе HS α ≃ 22.62,

β ≃ 0.19 и γ ≃ −18.14. Это определяет класс универ-

сальности твердых сфер.

4. Заключение. Основные выводы можно сфор-

мулировать следующим образом. Существуют опре-

деленные корреляции между должным образом нор-

мированными коэффициентами сдвиговой вязкости

и теплопроводности плотных жидкостей. Это явля-

ется аналогом соотношения Стокса–Эйнштейна меж-

ду коэффициентами диффузии и вязкости. Однако

взаимосвязь между вязкостью и теплопроводностью

не является полностью универсальной. Определен-

ная системная зависимость имеет место (и это также

напоминает ситуацию с соотношением SE [10, 11]).

Разные системы могут принадлежать к разным клас-

сам универсальности. В этом исследовании мы вы-
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Рис. 3. (Цветной онлайн) Корреляции между λR и ηR

для систем HS и OCP. Пунктирная кривая соответству-

ет скейлингу уравнения (7) на основе избыточной эн-

тропии. Сплошная кривая – аппроксимация на основе

данных для HS из работ [35, 36]

делили три таких класса: аргон (атомные жидко-

сти), кислород (молекулярные жидкости) и твердые

сферы. Если класс универсальности известен, знание

одного транспортного коэффициента позволяет оце-

нить два других. Это может быть очень полезным

упрощением при описании различных явлений, от-

носящихся к жидкому состоянию.
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Теоретически исследованы электронные процессы с участием заряженной примеси в монослое ди-

халькогенидов переходных металлов (ДХПМ) и в графене со щелью (gapped graphene). В рамках ми-

нимальной двухзонной модели найден спектр связанных состояний, транспортное сечение рассеяния

электронов на заряженном донорном центре и вероятность фотоионизации донора. Последнее обладает

существенной долинной селективностью.
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Введение. Специфическая зонная структура мо-

нослоев ДХПМ привлекла к этим объектам большое

внимание и стала причиной их интенсивных экспе-

риментальных и теоретических исследований [1–8].

Ряд интересных и необычных физических явлений

возможен в этих двумерных полупроводниках. бла-

годаря наличию двух неэквивалентных долин, в ко-

торых состояния электронов при одинаковой энер-

гии имеют противоположные по знаку и равные по

абсолютной величине средние моменты количества

движения. Это приводит к так называемой долинной

селективности оптического поглощения циркулярно

поляризованного света [6]. С этим же связана соб-

ственная (intrinsic) намагниченность ДХПМ [6–8].

Представляется интересным проследить влияние

упомянутой особенности зонной структуры на про-

цессы электрон-примесного взаимодействия. В дан-

ной работе мы рассматриваем кулоновский примес-

ный центр в монослое ДХПМ в рамках принятой для

таких материалов модели с гамильтонианом [8]:

H =

[

∆c

2 0

0 −∆v

2

]

+ γστ p̂, (1)

где ∆c = ∆ + 2λcστ , ∆v = ∆ − 2λvστ , ∆ – энер-

гетическая щель, λc, λv – параметры спинового рас-

щепления зоны проводимости (c) и валентной зоны

(v), соответственно, γ – межзонная скорость (пара-

метр материала), στ = (τσx, σy), σ – матрицы Па-

ули, τ = ±1 – долинный индекс, σ = ±1 – знак

1)e-mail: mahmood@isp.nsc.ru; chaplik@isp.nsc.ru

проекции спина, p̂ – оператор двумерного импуль-

са. Присутствие кулоновского центра с потенциалом

U(r) = −α/r (α > 0 в случае притяжения) приводит

нас к двумерному варианту задачи о релятивистском

атоме водорода, но множитель τ перед σx в гамиль-

тониане и асимметрия щели из-за ∆c 6= ∆v вносят

некоторые изменения в детали вычислений (ср. [9]).

Двумерная задача о связанных состояниях на куло-

новском центре и о резерфордовском рассеянии для

дираковских электронов уже рассматривалась в ли-

тературе. Работа [10] содержит подробное изложение

решения задачи о связанных состояниях двумерно-

го атома водорода. В работах [11, 12] на примере

графена исследуется поляризация вакуума безмас-

совых дираковских электронов и экранировка точеч-

ного заряда, в том числе при его сверхкритической

величине. Рассеяние на кулоновском потенциале дву-

мерных электронов с релятивистским законом дис-

персии, помимо этих же работ [11, 12], рассматри-

валось в [13, 14]. В этих четырех статьях сечение

представлено в виде ряда по угловым гармоникам,

а в [14] авторы в области применимости теории воз-

мущений в кулоновском поле приводят замкнутую

формулу, содержащую релятивистские поправки по-

рядка (v/c)2 к результату шредингеровской теории.

Кулоновский центр в графене со щелью исследован

в [15].

Во всех перечисленных работах авторы ведут

вычисления для гамильтониана, не учитывающего

асимметрию щели и либо вообще не пишут долин-

ный индекс τ , либо приводят результаты лишь для

τ = 1 (что по сути одно и тоже). Но в случае ДХПМ

620 Письма в ЖЭТФ том 114 вып. 9 – 10 2021



Кулоновский центр в монослое дихалькогенидов переходных металлов 621

неэквивалентность долин в некоторых случаях при-

водит к реальным физическим следствиям, которые

мы проследим в данной работе.

Волновые функции и спектр связанных

состояний. Гамильтониан (1) приводит к системе

уравнений для компонент ψ1, ψ2 спинорной волно-

вой функции, которые из-за асимметрии щели (∆c 6=
6= ∆v) лишь постоянными коэффициентами отли-

чаются от хорошо известных уравнений трехмерной

задачи (см., например, [9]). Их решения имеют вид

(~ = 1):

ψ1 = rxj− 1

2 e−λr

√

∆v

2
+ E

K1 +K2

2i
ei(j−

τ
2 )ϕ, (2)

ψ2 = τrxj− 1

2 e−λr

√

∆c

2
− E

K1 −K2

2
ei(j+

τ
2 )ϕ.

Функции K1 и K2 определяются формулами

K1 = AF

(

1− τ

2
+ xj − y, 1 + 2xj ; 2λr

)

,

K2 = BF

(

1 + τ

2
+ xj − y, 1 + 2xj ; 2λr

)

, (3)

где xj =
√

j2 − α2

γ2 , y = α(δ+4E)
4γ2λ , δ = ∆v −∆c.

Здесь r и ϕ – цилиндрические координаты, j =

= ±1/2,±3/2 . . ., α = e2/εeff, где εeff – эффективная

диэлектрическая постоянная, зависящая от конкрет-

ной структуры: монослой ДХПМ может лежать на

диэлектрической подложке или находиться в струк-

туре типа “сэндвича”.

Уровни энергии получаются из условия xj − y =

= −nr, где nr = 0, 1, 2 . . ., и даются формулой

E(nr, j) = − δ
4
+

+
∆c +∆v

4






1 +

α2

γ2
(

nr +
√

j2 − α2

γ2

)2







− 1

2

. (4)

Известное из 3D задачи ограничение на состояния

с нулевым радиальным числом здесь несколько ви-

доизменяется: при nr = 0 должно быть jτ > 0, т.е.

j > 0 в долине τ = +1 и j < 0 в другой долине. Ниже

будет показано, что это оказывается существенным

для оптических переходов из состояний nr = 0.

Как видно из (4), энергия зависит только от j2 =

= (m + τ/2)2. Отсюда следует, что совпадают уров-

ни с противоположными орбитальными моментами

m лишь для разных долин E+
m = E−

m, что отличает

ДХПМ от обычных полупроводников, где выполня-

ется Em = E−m. Далее, в разных долинах совпада-

ют уровни с соседними значениями m: E+
m = E−

m+1

и E−
m = E+

m−1, где верхний знак отвечает значению

τ . Это вырождение вполне аналогично совпадению

уровней ns1/2 и np1/2, np3/2 и nd3/2 и т.д. в тонкой

структуре атома водорода, только здесь роль спина

играет номер долины.

Известно, что формула типа (4) для дираковско-

го электрона в поле заряда Z имеет смысл в своей

точной форме при Ze2/~c ∼ 1 и неприменима для

Z > 137. В нашем случае роль скорости света играет

параметр γ. Для соединения MoS2 γ = 5.6 · 107см/с,
т.е. уже при единичном заряде донорного центра ра-

дикал в (4) становится мнимым для некоторых зна-

чений j. Описание таких состояний требует учета от-

клонения поля от кулоновского на малых расстояни-

ях. Это хорошо известная проблема сверхтяжелых

атомов в теории Дирака. Ее принципиальное реше-

ние дано в работе [16], а полный обзор проблемы

с библиографией вопроса содержится в обзоре [17].

Показано, что при обрезании кулоновского потен-

циала на некотором радиусе R0 исчезает корневая

сингулярность в спектре энергий и уровень энергии

E(nr, j), пройдя точку j = α/γ, продолжает опус-

каться, пока не дойдет до границы нижнего конти-

ниума – в нашем случае это потолок валентной зо-

ны. Результат, однако, теряет универсальность и су-

щественно зависит от способа обрезки закона 1/r,

т.е. не только от радиуса R0, но и от деталей по-

ведения потенциала при r < R0. В рассматривае-

мой нами задаче граница применимости кулоновско-

го потенциала R0 определяется не радиусом заря-

женного донора, а диэлектрическим экранировани-

ем. Оно является следствием различия диэлектриче-

ских постоянных (ДП) в трехслойной структуре: мо-

нослой ДХПМ (вклад его поляризуемости в измене-

ние электростатического поля можно охарактеризо-

вать некоторой эффективной толщиной и ДП ε [18])

и два окружающих монослой полупространства – ε1
и ε2. Область существенного отклонения потенциа-

ла от кулоновского становится важной при сильном

диэлектрическом контрасте ε ≫ ε1, ε2. Тогда фурье-

образ потенциала имеет вид 4πe/(εk2a+ (ε1 + ε2)k),

где a – толщина промежуточного слоя, а сам по-

тенциал логарифмически зависит от расстояния (см.

[19–21]). При малой толщине “a” первое слагаемое в

знаменателе, ответственное за отклонение от закона

Кулона, становится существенным, если расстояние

r ∼ 1/k < aε/(ε1 + ε2) = R0. ДП объемного MoS2 по-

рядка 10, a ∼ 5 Å, поэтому для сэндвич-структуры

R0 = 6 Å, а для монослоя на подложке R0 = 10 Å.

Радиус связанного состояния 〈rj〉 при nr = 0

для момента j, вычисленный с функциями (2), ра-

вен |j|(2xj + 1)γ2/α∆ = 2.5|j|(2xj + 1) Å для пара-
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метров MoS2; при εeff = 4 (сэндвич) отношение α/γ

равно 0.98, а в монослое на подложке – 1.56. Отсюда

видно, что состояния с j = 1/2, 3/2 не могут быть

описаны кулоновскими решениями по двум причи-

нам: сверхкритический “заряд ядра” и отклонение

поля от кулоновского из-за диэлектрического экра-

нирования. Применимость изложенного выше расче-

та при nr = 0 начинается с j = 5/2 (с ростом nr поро-

говое j уменьшается). Для графена на подложке SiC

(ε = 7, γ = 108 см/с, ∆ = 0.26 эВ) имеем: R0 практи-

чески такое же, как для MoS2, 〈rj〉 = 46|j|(2xj+1) Å,

α/γ = 0.55, поэтому кулоновскими являются состоя-

ния, начиная с j = 3/2.

Резерфордовское рассеяние. В непрерывном

спектре параметр λ становится чисто мнимым: λ =

= −ip, где γp = [(E −∆c/2) (E +∆v/2)]
1/2

, в вол-

новой функции вклады K1 и K2 меняются местами

при перемене знака τ . Поэтому связь констант A и

B можно представить в виде (тильдой отмечены ве-

личины, относящиеся к непрерывному спектру):

A

B
=

[

xj − iỹ

jτ + iz̃

]τ

= e−2iθj , (5)

ỹ =
α (δ + 4E)

4γ2p
, z̃ =

α (∆c +∆v)

4γ2p
.

Падающая волна с единичным потоком вдоль оси x

описывается спинором

χ0 =
eipx√
2γ







(

E+∆v/2
E−∆c/2

)1/4

τ
(

E−∆c/2
E+∆v/2

)1/4






. (6)

Разлагая эту функцию по цилиндрическим волнам

свободного движения и обычным образом исклю-

чая сходящиеся волны, найдем спинорную амплиту-

ду рассеяния:

f(ϕ) =

[

f1(ϕ)

f2(ϕ)

]

=
e−iπ/4

2
√
πγp

∑

j

(

e2iΦj+iπj − 1
)

×

×







(

E+∆v/2
E−∆c/2

)1/4

ei(j−
τ
2
)ϕ

τ
(

E−∆c/2
E+∆v/2

)1/4

ei(j+
τ
2
)ϕ






. (7)

Здесь фаза Φj определена соотношением:

e2iΦj = e−iπxj+iθj Γ (1 + xj − iy)

Γ (1 + xj + iy)
. (8)

(Мы не выписываем в Φj кулоновский логарифм ра-

диуса r, так как он сокращается в формуле для се-

чения).

Ток рассеянных частиц 〈ur〉 находится как сред-

нее значение радиальной компоненты оператора

ûr = γστnr = γ(σxτ cosϕ + σy sinϕ). В билиней-

ных комбинациях f1f
∗
2 и f∗

1 f2, входящих в 〈ur〉,
исчезает зависимость от τ , так что рассеяние не

обладает долинной селективностью. Полное сече-

ние σtot =
∫

〈ur〉rdϕ расходится, как и “положено”

при рассеянии на неэкранированном кулоновском

центре. Однако транспортное сечение за счет

множителя (1 − cosϕ) оказывается конечным без

учета экранирования – хорошо известное свойство

двумерного резерфордовского рассеяния, описыва-

емого обычным уравнением Шредингера. Для его

нахождения, как и в 3D случае, исключаем вклад

рассеяния вперед, т.е. опускаем единицу в скобках

формулы (7). Интересуясь здесь только сечением,

можно не производить обычную регуляризацию

кулоновской фазы, вычитая из всех Φj некоторое

Φj0, поскольку в сечение входят лишь разности

фаз, из которых этот вклад вместе с кулоновским

логарифмом выпадает. “Транспортный” множитель

(1− cosϕ) после интегрирования 〈ur〉 по ϕ оставляет

в двойной сумме по j и j′ лишь 3 члена: j = j′,
j = j′ − 1 и j = j′ + 1, причем третий вклад сво-

дится ко второму сдвигом индекса суммирования.

Окончательно получаем:

σtr =
2

p

′
∑

j

cos2 (Φj − Φj+1) . (9)

Разность Φj−Φj+1 при j → ∞ асимптотически стре-

мится (в зависимости от знака j) к ±π/2 + o(1/j2).

Таким образом, далекие члены суммы в (9) убыва-

ют как 1/j4, и ряд быстро сходится. Штрих у зна-

ка суммы означает, что в нее не включены вклады

от моментов j = ±1/2,±3/2. Как уже было сказа-

но, эти состояния в ДХПМ не являются чисто ку-

лоновскими, и их надо описывать с учетом “обреза-

ния” закона Кулона на малых расстояниях. Очень

близкая к данной нерелятивистская задача о резо-

нансном рассеянии заряженных частиц рассмотрена

в учебнике Ландау и Лифшица [14] (в рассматрива-

емом нами случае резонансного усиления рассеяния

нет, так как отсутствует близкий к дну зоны про-

водимости уровень энергии в запрещенной зоне). В

амплитуде рассеяния изменение потенциала в обла-

сти r < R0 ∼ 10−7 см приведет к изменению фаз

для j = ±1/2,±3/2. Вклад этих значений момента в

сумму по j не может, очевидно, превышать 4, тогда

как в наиболее актуальной области энергий, в кото-

рой мы провели численное суммирование (темпера-

тура электронов не выше 0.1 эВ) сумма всего ряда

значительно больше. Соответствующий график при-

веден на рис. 1. Зависимость транспортного сечения
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Рис. 1. Транспортное сечение рассеяния электрона на

однократно заряженном центре для MoS2 в сендвич-

структуре; ∆c = 1.66 эВ, ∆v = 1.36 эВ, γ = 5.6·107 см/с,

ǫeff = 4, E в электрон-вольтах. Степенная аппроксима-

ция изображена сплошной линией, точки – численное

суммирование ряда в (9)

от энергии, отсчитанной от дна зоны проводимости

хорошо спрямляется в логарифмических координа-

тах и дает закон 9.88 · 10−8 см/E1.002, E в электрон-

вольтах. Это очень близко соответствует точному ре-

зультату нерелятивистского резерфордовского рас-

сеяния в квазиклассическом пределе (e2/ǫeffhv ≫ 1):

σtr = πe2/ǫeffE (см. [13]). Такого совпадения и следо-

вало ожидать, так как вблизи экстремумов зон закон

дисперсии элементарных возбуждений в двухзонной

модели совпадает с таковым для обычного гамиль-

тониана уравнения Шредингера, а параметры ∆ и γ

таковы, что выполняется условие квазиклассичности

в той же области энергий. В качестве другого при-

мера мы рассчитали то же сечение для графена на

подложке SiC (∆ = 0.26 эВ, γ = 108 см/с, ǫeff = 4

в случае структуры SiC – графен–вакуум (ǫ самой

подложки равно 7). В этом случае состояния с мо-

ментами, не равными ±1/2, попадают в кулоновскую

область, поэтому в сумме (9) вклад слагаемых ±1/2

заменен на единицу.

Расчет показал, что (как и ожидалось при суще-

ственно меньшей щели ∆) отличие от результата для

сечения резерфордовского рассеяния в обычном по-

лупроводнике становится вполне заметным: при сте-

пенной аппроксимации зависимости σtr(E) показа-

тель степени близок к 0.9: σtr = 16.14·10−8 см/E0.865.

Соответствующая кривая приведена на рис. 2.

Фотоионизация донора. Рассмотрим перехо-

ды примесь-зона под действием циркулярно поля-

Рис. 2. Транспортное сечение рассеяния для графена

на подложке SiC. Степенная аппроксимация изображе-

на сплошной линией, точки – численное суммирование

ряда в (9)

ризованного излучения. Оператор взаимодействия

равен Hint = e
cA0γκv̂ = eA0γ

c
√
2
(τσx + iξσy), где

A0 – амплитуда вектор-потенциала световой волны,

κ
(

1√
2
, iξ√

2

)

– вектор поляризации, ξ = ±1 для пра-

вой (левой) поляризации света. Фотоионизация цир-

кулярно поляризованным излучением из состояния

E0, j в состояние E, j′ подчиняется правилу отбо-

ра по числу j, которое определяется только угловой

частью волновой функции и поэтому не зависит от

деталей поведения аксиально симметричного потен-

циала. При любом τ имеем j′ = j + ξ. Вероятность

процесса W равна сумме двух вкладов:

W =W+ +W− =

= (1 + ξτ)

(

E +
∆v

2

)(

∆c

2
− E0j

)

f(j + τ) +

+ (1− ξτ)

(

E − ∆c

2

)(

E0j +
∆v

2

)

f(j − τ). (10)

Функция f(j ± τ) есть результат интегрирования в

матричном элементе перехода между состояниями

дискретного и непрерывного спектров. Хотя инте-

грал этот берется в замкнутой форме, получающе-

еся выражение очень громоздко. В уравнении (10)

мы явно выделили множители, показывающие за-

висимость W от долинного индекса и от поляри-

зации излучения, а также определяющие поведение

вероятности ионизации вблизи порога процесса при

E → ∆c/2. Очевидна селективность сечения фотоио-

низации, причем ее энергетическая зависимость ка-

чественно отлична от аналогичной зависимости пере-
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ходов зона–зона для свободных электронов в моно-

слое ДХПМ. Как известно, в последнем случае селек-

тивность межзонных переходов определяется мно-

жителем (в симметричной модели ∆c = ∆v = ∆)

(∆/2E− ξτ)2 и равна единице на самом пороге иони-

зации ∆/2. В нашем случае отношение W+/W− при

приближении к порогу (p→ 0) стремится к конечно-

му пределу, зависящему от j и зонных параметров.

Например, при ионизации с уровня nr = 0, j = 5/2,

который, как оценено выше, уже попадает в область

применимости кулоновской модели, коэффициент се-

лективности на пороге равен 0.843.

На рисунке 3 показан результат соответствую-

щего численного расчета коэффициента селективно-

сти, который определяется отношением Q = |(W+ −
− W−)/(W+ + W−)|, где W+, W− – вероятности

ионизации в долинах +1 и −1 соответственно.

Рис. 3. Коэффициент селективности фотоионизации

донора с уровня (0,5/2) в MoS2 в сендвич-структуре

(∆c = 1.66 эВ, ∆v = 1.36 эВ, γ = 5.6 · 107 см/с, ǫeff = 4)

как функция энергии электрона в конечном состоянии.

Порог ионизации равен 0.06 эВ

Заключение. В работе выяснена специфика свя-

занных состояний электрона на заряженном примес-

ном центре в ДХПМ: при нулевом радиальном чис-

ле состояния с различными по знаку орбитальны-

ми числами “распределяются по долинам” в соответ-

ствии с правилом jτ > 0. Величина энергии любого

уровня не зависит от долинного индекса τ , однако за-

висимость спектра от τ присутствует в соотношени-

ях, определяющих какие состояния оказываются вы-

рожденными, а кратность вырождения вдвое боль-

ше, чем в однодолинных материалах. Транспортное

сечение рассеяния на кулоновском центре конечно

без учета экранирования и не обладает долинной се-

лективностью, но амплитуда рассеяния явно содер-

жит долинный индекс. Сечение фотоионизации до-

нора, напротив, является долинно селективным для

циркулярно поляризованного излучения. При при-

ближении возбуждающей частоты к порогу иониза-

ции коэффициент селективности стремится к конеч-

ному пределу, зависящему от j и зонных параметров.

Работа выполнена при поддержке Российского

научного фонда (грант # 17-12-01039).
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Recently, the layered kagome lattice compound
Co3Sn2S2 has been a subject of numerous experimental
and theoretical investigations. Its electronic structure
contains Weyl points, Fermi arcs and nodal rings, which
play an important role in the anomalous Hall effect.
Single-crystal experimental data on the Co3InxSn2−xS2

kagome system [1] show that these systems have an al-
most two-dimensional itinerant magnetism and a chi-
ral spin state; in addition, a strongly correlated state
with a high electronic heat capacity is formed. The im-
portant role of correlations is confirmed by a consid-
erable enhancement of γT -linear specific heat even in
the ferromagnetic phase [1], especially at approaching
the magnetic-nonmagnetic critical point somewhat be-
low x = 1.

The ferromagnetism in Co3Sn2S2 breaks time-
reversal T -symmetry and is necessary for the existence
of topological Weyl points. Above TC , intrinsic magnetic
field disappears, the Weyl points annihilate and the
Dirac points acquire a gap. This restores T -symmetry
and eliminates the topological behavior. A similar,
but quantum transition occurs with disappearance of
ferromagnetism in the Co3InxSn2−xS2 system at the
hole doping [2]. The doping shifts the Weyl nodes away
from the Fermi level. For small doping, the nodal rings
are located around the Fermi energy, and for x ∼ 0.2,
the nodal lines surrounding the L point in the Brillouin
zone cross the Fermi surfaces (Fig. 1). With further
increasing x, the nodal lines are split into two rings as
with the annihilation of Weyl points in the presence of
the spin-orbit coupling. For x > 0.6, the nodal lines are
located far from the Fermi level, resulting in the small
Berry curvature on the whole Fermi surfaces [2]. At
x = 1 the system becomes insulating; according to [1],
this anomalous nonmetallic state may originate from
the Fermi energy tuning through a Dirac point.

In the present work we treat the model picture of cor-
related half-metallic ferromagnetism in Co3Sn2S2 and

1)e-mail: valentin.irkhin@imp.uran.ru

Fig. 1. (Color online) Schematic Fermi surfaces (solid green

lines) for Co3Sn2S2 in the kx − kz plane at ky = 0 accord-

ing to [2]. The thin black solid line shows the nodal lines in

the absence of spin-orbit coupling for (a) x = 0.2 and (b)

x = 0.4. The upper and lower triangles on the nodal lines

in (a) stand for the Weyl points with topological charges

+1 and −1 in the presence of spin-orbit coupling

provide a description of these transitions within the
topological classification [3].

The half-metallic ferromagnetism of Co3Sn2S2 oc-
curs in the partially filled Co 3dx2−y2 band which crosses
the Fermi level. The associated moment of 1µB is spread
over three Co atoms, in agreement with the 0.33µB per
Co magnetic moment from first-principle calculations
and the experimental moment which is slightly less than
1µB/f.u. This enables one to formulate a local Hubbard
model for the Co atom cluster [4].

According to [4], across the magnetic transition,
Co3Sn2S2 evolves from a Mott ferromagnet to a cor-
related metallic state. In fact, the “Mott ferromagnet”
is a half-metallic ferromagnetic state, so that we have a
partial Mott transition in the minority spin subband.

The picture of half-metallic ferromagnetism can be
qualitatively described by the simplest narrow-band
Hubbard model with large on-site repulsion U . In this
model, doubly occupied states (doubles) are absent ow-
ing to the Hubbard splitting, but states with both spin
projections are still present. Thus the situation is dif-
ferent from the Stoner model where spin splitting be-
comes infinitely large. The physics does not qualitatively
change in the case of finite Hubbard U , since the dou-
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bles are automatically eliminated in the saturated half-
metallic state [5]. We can use the slave fermion represen-
tation the Hubbard projection operators describing mo-
tion of holes in the correlated state on the background of
magnetic moments. Xi(0, σ) = |i0〉〈iσ| = f †

i biσ where fi
are fermions and biσ are Schwinger boson operators. In
the saturated ferromagnetic state the bi↑ boson is con-
densed, and bi↓ becomes magnon annihilation operator.
The spin-up (majority) states propagate freely on the
background of strong ferromagnetic ordering and pos-
sess an exotic spectrum of chiral Weyl fermions in the
internal magnetic field.

The spin down (minority) Green’s function in the
leading approximation is obtained as a convolution of
the Green’s functions for free fermions and bosons, so
that

Gk↓(E) =
∑

q

N(ωq) + f(tk+q)

E − tk−q + ωq

, (1)

where N(ω) and f(E) are the Bose and Fermi functions,
ωq is the magnon spectrum, tk the band energy. Similar
results for a Hubbard ferromagnet were obtained earlier
in the many-electron representation of X-operators [5],
the analogy with Anderson’s spinons being discussed.
The Green’s function (1) has a purely non-quasiparticle
nature. The number of minority states is equal to the
number of majority states n0 owing to the sum rule

∑

k

〈X−k(0, σ)Xk(σ, 0)〉 = 〈Xi(0, 0)〉 = n0 (2)

for both projections σ, so that the current carriers (Hub-
bard’s holes) are in a sense spinless.

The description of the transition to the half-metallic
state can be described as a partial (orbital-selective)
Mott transition in the minority spin subband. The Lif-
shitz transitions with vanishing quasiparticle poles can
be viewed as quantum phase transitions with a change
of the topology of Fermi surface, but without symmetry
breaking. Indeed, the Fermi surface itself is the singu-
larity in the Green’s function, which is characterized by
topological invariant N1 and topologically protected: it
is the vortex line in the frequency-momentum space [3].
In the gapped phase, usual Fermi surface does not ex-
ist, but its topology is preserved if we take into account
the Luttinger contribution. Then the Luttinger theorem
(the conservation of the volume enclosed by the Fermi
surface) is still valid. Thus the Fermi surface becomes
ghost (hidden) in the Mott phase for both spin pro-
jections and in our half-metallic situation for minority
states, since the Fermi level lies in the corresponding
gap.

On the contrary, the transition with disappearance
of the Weyl points is essentially topological: topological
invariants are changed. In the Weyl semimetal phase,
the Weyl points have topological charges N3 = +1 and
−1 and annihilate in the critical Dirac semimetal. Fur-
ther on, in the normal paramagnetic state the topology

owing to the Berry curvature vanishes. Thus the con-
servation law for the topological charge [3] is fulfilled.
In the insulator case, we have a transition from topo-
logical to normal insulator with restoring time-reversal
symmetry. A still more complicated situation occurs in
the case of Chern insulators with a change of the Chern
number [6, 7].

In the half-metallic ferromagnetic state Hubbard
correlations do not result in narrowing of bare bands for
majority states, but in the paramagnetic state the situa-
tion changes: we come to the regime of narrow correlated
bands for both spin projections. These may be char-
acterized either by strongly renormalized quasiparticle
residue, or even by a non-Fermi-liquid (e.g., marginal
Fermi-liquid) behavior. Besides absence of T -breaking
internal magnetic field in the paramagnetic phase, this
can be important for vanishing of topological effects.
Thus the topological properties and strong correlations
in Co3Sn2S2 are intricately linked, so that one cannot
be adequately considered without the other [4].

According to [8], at finite temperatures the magnetic
structure includes the out-of-plane ferromagnetism, in-
plane antiferromagnetism, and hidden phases. The cor-
responding values of transition temperatures are TC =
= 182K, TN = 177K, and Tcom = 150K. The corre-
sponding first-order phase transition may again indicate
strong half-metallic magnetism and be important for a
combined description of the non-topological ferromag-
netic and topological transitions.

The research was carried out within the state assign-
ment of FASO of Russia (theme “Flux” # AAAA-A18-
118020190112-8 and theme “Quantum” # AAAA-A18-
118020190095-4).

This is an excerpt of the article “Topological phase
transitions in strongly correlated systems: application to
Co3Sn2S2”. Full text of the paper is published in JETP
Letters journal. DOI: 10.1134/S0021364021210013
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The copper aluminate (CuAl2O4) find a various ap-

plications in modern techniques [1-3]. Therefore much

attention is paid to fundamental properties that are de-

termined primarily by its crystal structure of CuAl2O4.

In CuAl2O4 spinel the Cu2+-ions must be located in

the center of A-tetrahedral sites and non-magnetic Al3+

ions are in the center of octahedral B-sites. In this case,

the Cu2+ d-states split into t2 and e states. The de-

generacy of t2g-states can be removed due to spin-orbit

coupling (SOC) or Jahn–Teller distortion, which low-

ers the Td symmetry of the crystal field. As a rule, the

experimental results show that the crystal structure of

CuAl2O4 at atmospheric pressure is cubic without any

signs of tetragonal distortion [2].

However, possible stabilization of the cubic phase

inevitable leads to formation of the spin-orbit entan-

gled Jeff = 1/2 state and strong exchange anisotropy,

which may result in the spin-liquid ground state [4, 5].

This hypothesis was used in particular to explain ab-

sence of the long-range magnetic order in CuAl2O4

even at very low temperature [5]. Alternative explana-

tion is based on presence of intrinsic disorder between

tetra and octa sites, which prevents onset of antiferro-

magnetism.

It is no coincidence that in some early works it was

assumed that about 30 % of Cu2+ ions occupy octa-

hedral positions [2, 3]. In this connection, of particular

interest is the use of local spectral methods sensitive to

the nearest surrounding of the exciting atoms. In the

present paper we applied the of X-ray photoelectron

spectroscopy (XPS) which is an element- and a site-

selective probe.

1)e-mail: i.s.zhidkov@urfu.ru

CuAl2O4 was prepared from a stoichiometric mix-

ture of Al2O3 (99.9 %) and CuO (99.9 %). The mixture

was pressed into a pellet and annealed on Pt foil at

1193 K for 84 h and at 1293 K for 38 h in air with several

intermediate grindings. PHI 5000 VersaProbe spectrom-

eter were used for XPS measurements. X-ray spot size

was 200µm and Al Kα (1486 eV) was used. The calcu-

lations of CuAl2O4 were carried out using the Vienna

ab initio simulation package [6].

Figure 1 displays XPS Cu 2p (a) and Auger Cu LMM

(b) spectra of CuAl2O4. The XPS Cu 2p3/2 spectrum

has two peak structure (Cu1 and Cu2) and is shifted to

high-energy side with respect to that of Cu and Cu2O.

Another feature of bivalent copper in CuAl2O4 is the

presence of a CT (charge transfer) satellite S at the same

binding energy as in CuO arising from multiplet split-

ting effects due to the interaction between the Cu 2p

core hole and the 3d9 electronic configuration [7]. The

Auger Cu LMM spectra also provide the evidence that

the main oxidation state of copper is 2+ [8]. It is gen-

erally believed that CuAl2O4 at atmospheric pressure

is in the cubic phase without any signs of tetragonal

distortion [5]. The spin-orbit coupling can be responsi-

ble for suppression of the Jahn–Teller distortions and

absence of corresponding splitting in the Cu-t2 states

[9]. However, the local symmetry breaking induced by

Jahn–Teller distortions cannot be completely ruled out,

since for this the spin-orbit coupling constant λ must

exceed some critical value [10].

The energy difference of Cu1 and Cu2 peaks in XPS

Cu 2p spectra is found around 1.2 eV, which is much

larger than possible splitting due to both the spin-orbit

coupling or the crystal-field splitting because of the

Jahn–Teller distortions. In fact this energy difference

Письма в ЖЭТФ том 114 вып. 9 – 10 2021 627 4∗



628 I. S. Zhidkov, A. A. Belik, A. I. Kukharenko et al.

Fig. 1. (Color online) XPS Cu 2p (a) and Auger Cu LMM (b) spectra of CuAl2O4. The reference spectra are taken from [7, 8]

is comparable with value fixed in splitting of Cu L XAS

spectra [11] and the ratio of their intensities suggests

that the Cu1 and Cu2 peaks correspond to the contribu-

tions of tetra- and octa-sites, respectively and estimates

degree of disorder in 30 %. Therefore, we can conclude

that the independent site-selective and element-selective

X-ray measurements confirm a finite site-disorder in

CuAl2O4.

The comparison of the obtained calculations results

shows that taking into account the spin-orbit interaction

does not lead to significant changes in the distribution

of the total density of occupied states.

In conclusion, our results show the presence of a sub-

stantial Cu-Al disorder by the XPS measurements. This

disorder may affect formation of an antiferromagnetic

order and development of static Jahn–Teller distortions.

The DFT calculations are supported Russian

Science Foundation (Project 20-62-46047). The
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# AAAA-A18-118020190098-5 and FEUZ 2020-0060.

I. S. Zhidkov thank grant program of President of
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Обсуждаются эффекты нарушения пространственной четности при взаимодействии релятивистских

поляризованных протонов c ядрами 12C и 16O. В рамках подхода Глаубера получены оценки Р-нечетных

асимметрий в полном и упругом сечениях рассеяния, сечении диссоциации и в неупругом сечении рассе-

яния с рождением мезонов. Наши расчеты показывают, что асимметрия должна быть наиболее заметна

в упругом сечении и в сечении диссоциации.

DOI: 10.31857/S1234567821220018

Введение. В настоящее время эффекты нару-

шения пространственной четности в рассеянии леп-

тонов на нуклонах при не очень больших энергиях

детально изучены как теоретически, так и экспери-

ментально. Полученные экспериментальные данные

хорошо описываются в рамках Стандартной модели.

Гораздо меньше существует экспериментальной ин-

формации о нарушении четности в рассеянии нукло-

на на нуклоне, нуклоне на ядре и ядра на ядре [1–

7]. Теоретические предсказания для этих процессов

сильно отличаются [8–18]. Поляризационные экспе-

рименты на коллайдере NICA [19, 20] могут внести

важный вклад в понимание явления нарушения чет-

ности в нуклонном секторе. Возможные постановки

экспериментов на NICA по поиску нарушения чет-

ности при взаимодействии продольно поляризован-

ных протонов или дейтронов с неполяризованной ми-

шенью обсуждались в работах [21, 22]. Оценки Р-

нечетной асимметрии в нуклон-нуклонном рассеянии

в области энергий NICA даны в нашей недавней ра-

боте [23], а в протон-дейтронном рассеянии в работе

[24].

Полное сечение нуклон-нуклонного рассеяния яв-

ляется суммой сечения упругого рассеяния и сечения

неупругого рассеяния, сопровождаемого рождением

мезонов. В полное сечение рассеяния нуклонов на яд-

ре и ядра на ядре дают также вклад процессы квази-

упругого рассеяния, сопровождаемые вылетом нук-

лонов или возбуждением ядер. Поскольку эффекты

нарушения четности малы, то при планировании экс-

1)e-mail: nikolaev@itp.ac.ru

периментов необходимо найти процессы, в которых

эти эффекты являются усиленными. С эксперимен-

тальной точки зрения удобны плотные ядерные ми-

шени, такие как углерод или вода [4], и несомнен-

ный интерес представляет исследование эффектов

нарушения пространственной четности при рассея-

нии поляризованных протонов на ядрах с точки зре-

ния возможного усиления Р-нечетного эффекта ко-

личеством нуклонов в ядре. В этой работе мы иссле-

дуем нарушение пространственной четности в рас-

сеянии поляризованного протона на ядрах углерода
12C и кислорода 16O.

Эффекты слабого взаимодействия в

протон-ядерном рассеянии.

В нашей работе мы используем подход Глаубера

[25–27]. В этом подходе амплитуда T упругого

рассеяния протона на ядрах 12C и 16O в системе,

где и протон и ядро являются релятивистскими

частицами, имеет вид (здесь и далее ~ = c = 1)

T (q⊥) = −2i

∫

d2ρ e−iq⊥·ρ
[

1− e−T (ρ)
]

,

T (ρ) =
i

2

∫

d2Q⊥
(2π)2

×

× eiQ⊥·ρ S(Q⊥)
[

T pp(Q⊥) + T pn(Q⊥)
]

. (1)

Здесь T pp(Q⊥) и T pn(Q⊥) – амплитуды протон- про-

тонного и протон-нейтронного рассеяния, S(Q⊥) –

формфактор, который в модели оболочек равен

S(Q⊥) =

[

Z − (Z − 2)

6
Q2

⊥a
2

]

exp

(

−1

4
Q2

⊥a
2

)

, (2)
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где Z – заряд соответствующего ядра. Для углерода

мы использовали значение a = 1.6фм, а для кислоро-

да a = 1.7фм. Упругое сечение σel и полное сечение

σtot рассеяния протона на ядре определяются фор-

мулами

σel =

∫

d2q

(4π)2
|T (q⊥)|2 =

= 2

∫

d2ρ
[

1− Re e−T (ρ) − 1

2

(

1− e−2Re T (ρ)
)]

,

σtot = −ImT (0) = 2

∫

d2ρ
[

1− Re e−T (ρ)
]

. (3)

Для сечения диссоциации σdis с возбуждением или

вылетом нуклонов из ядра и сечения σinel с рожде-

нием мезонов имеем

σdis =

∫

d2ρ
[

e−2ReT (ρ)
(

eΩ(ρ) − 1
)]

,

σinel =

∫

d2ρ
[

1− e−2Re T (ρ) eΩ(ρ)
]

,

Ω(ρ) =
1

4

∫∫

d2Q⊥
(2π)2

d2Q′
⊥

(2π)2
ei(Q⊥−Q′

⊥
)·ρ S(Q⊥ −Q′

⊥)

×
[

T pp(Q⊥)T
pp ∗(Q′

⊥) + T pn(Q⊥)T
pn ∗(Q′

⊥)
]

. (4)

Заметим, что σtot = σel + σdis + σinel.

Представим амплитуды T pp(q⊥) и T pn(q⊥) в виде

суммы вкладов сильного и слабого взаимодействий,

T pN(q⊥) = T pN
s (q⊥) + T pN

W (q⊥), где N = p, n. В об-

ласти энергий NICA можно использовать следую-

щую параметризацию для вклада сильных взаимо-

действий [28]:

T pN
s (q⊥) = −δλ1λ3

δλ2λ4
(ǫ + i)σs exp

(

−1

2
Bq2⊥

)

,

ǫ = −0.5, σs = 50мб, B = 9ГэВ−2, (5)

где λ1 и λ2 – спиральности начальных частиц, λ3 и

λ4 – соответствующие спиральности конечных час-

тиц (λi = ±1). Используя эту параметризацию,

находим вклад сильных взаимодействий в сечения

протон-ядерного рассеяния:

Ts(ρ) = (1− iǫ)Φ(ρ), Ωs(ρ) = γ Φ(ρ),

Φ(ρ) =
σs
πR2

[

Z − 2a2(Z − 2)

3R2

(

1− ρ2

R2

)]

e−ρ2/R2

,

R2 = a2 + 2B, γ = (1+ǫ2)σs

8πB = 0.69,

σs,el = 2

∫

d2ρ
[

1− e−Φ(ρ) cos(ǫΦ(ρ))− 1

2

(

1− e−2Φ(ρ)
)]

,

σs,tot = 2
∫

d2ρ
[

1− e−Φ(ρ) cos(ǫΦ(ρ))
]

,

σs,dis =
∫

d2ρ
[

e−(2−γ)Φ(ρ) − e−2Φ(ρ)
]

,

σs,inel =

∫

d2ρ
[

1− e−(2−γ)Φ(ρ)
]

. (6)

Эффекты нарушения четности являются след-

ствием интерференции амплитуды слабого взаимо-

действия и амплитуды сильного взаимодействия.

Они линейны по вкладу T pN
W слабых взаимодействий

в амплитуду протон-нуклонного рассеяния, который

был рассмотрен нами в работе [23]:

T pp
W (q⊥) = λ1δλ1λ2

δλ1λ3
δλ1λ4

tppW (q⊥),

T pn
W (q⊥) = λ1δλ1λ3

δλ2λ4
tpnW (q⊥),

tppW (q⊥) = cppR(q⊥), t
pn
W (q⊥) = cpnF

2(q⊥),

F (q⊥) =
Λ4

(Λ2 + q2⊥)
2
,

R(q⊥) =
4

π

∫

F 2(k⊥) d2k⊥
(k⊥ − q⊥)2 +m2

ρ

,

cpp = 5 нб, cpn = −7.8 нб,

Λ = 1ГэВ, mρ = 770МэВ. (7)

Соответствующий вклад TW (ρ) в функцию T (ρ)

в формуле (1) является чисто мнимой величиной,

TW (ρ) = iξ(ρ), где

ξ(ρ) =
1

2

∫

d2Q⊥
(2π)2

eiQ⊥·ρ ×

×
[

1

2
tppW (Q⊥) + tpnW (Q⊥)

]

S(Q⊥). (8)

Здесь множитель 1/2 перед tppW (Q⊥) связан с тем,

что амплитуда слабого взаимодействия T pp
W отлична

от нуля только для протонов ядра, имеющих ту же

спиральность, что и налетающий протон (λ2 = λ1).

Поправка ΩW (ρ) в функцию Ω(ρ) в формуле (4)

за счет слабых взаимодействий имеет вид

ΩW (ρ) = −1

2
ǫσs ×

×
∫∫

d2Q⊥
(2π)2

d2Q′
⊥

(2π)2
ei(Q⊥−Q′

⊥
)·ρ S(Q′

⊥ −Q⊥)×

×
[

1

2
tppW (Q′

⊥) + tpnW (Q′
⊥)

]

exp

(

−1

2
BQ2

⊥

)

. (9)

В результате находим поправки к сечениям за счет

слабых взаимодействий:

σW, el = σW, tot = −2

∫

d2ρ e−Φ(ρ) sin(ǫΦ(ρ))ξ(ρ),

σW, dis = −σW, inel =

∫

d2ρ e−(2−γ)Φ(ρ)ΩW (ρ). (10)

Обсуждение результатов. Перейдем теперь

к численным оценкам сечений и соответствующих
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асимметрий A = σW /σs при рассеянии поляризован-

ного протона с λ1 = 1 на ядрах углерода и кислоро-

да. Используя приведенные выше формулы, находим

для 12C:

σpC
s, tot = 410мб, σpC

W, tot = −3.7 нб, ApC
tot = −0.9 · 10−8,

σpC
s, el = 126мб, σpC

W, el = −3.7 нб, ApC
el = −2.9 · 10−8,

σpC
s, inel = 228мб, σpC

W, inel = 1 нб, ApC
inel = 4.4 · 10−9,

σpC
s, dis = 56мб, σpC

W, dis = −1 нб, ApC
dis = −1.8 · 10−8.

(11)

Для 16O получаем:

σpO
s, tot = 517мб, σpO

W, tot = −4.8 нб, ApO
tot = −0.9 · 10−8,

σpO
s, el = 169мб, σpO

W, el = −4.8 нб, ApO
el = −2.7 · 10−8,

σpO
s, inel = 284мб, σpO

W, inel = 1.2 нб, ApO
inel = 4.2 · 10−9,

σpO
s, dis = 64мб, σpO

W, dis = −1.2 нб, ApO
dis = −1.8 · 10−8.

(12)

Видно, что асимметрия наиболее заметна в упругом

сечении и в сечении диссоциации. Как было отмече-

но нами в [23, 24] при анализе нуклон-нуклонного

и нуклон-дейтронного взаимодействия, подавление

асимметрии в неупругом рассеянии есть следствие

условия унитарности. Поэтому с экспериментальной

точки зрения представляется выгодным измерение

асимметрии или в упругом рассеянии, или в сумме

упругого сечения и сечения диссоциации, для кото-

рой ApC
el+dis ≈ ApO

el+dis = −2.6 · 10−8.

Общий вывод из сравнения pС и pO рассеяния с

изученными в [23, 24] процессами pN и pd рассеяния

следующий. Ожидаемые Р-нечетные асимметрии в

сечениях pC и pO рассеяния очень близки друг к дру-

гу и отличаются менее, чем на 10% от аналогичных

величин в рассеянии протонов на неполяризованных

дейтронах. Это происходит из-за того, что вклады

сильного и слабого взаимодействий в сечения рассе-

яния протонов на ядрах растут примерно одинаково

с ростом числа нуклонов в ядре. Исключением явля-

ется квазиупругое рассеяние, в котором мы предска-

зываем усиление асимметрии в pC и pO взаимодей-

ствии почти вдвое по сравнению с pd взаимодействи-

ем. Как и в случае дейтронной мишени, протонная

и нейтронная поправки к сечениям за счет слабого

взаимодействия частично компенсируют друг друга,

так что в рассеянии на ядрах P-нечетная асимметрия

меньше, чем в pp рассеянии. Однако с эксперимен-

тальной точки зрения и протонная (водородная), и

дейтериевая мишени могут быть менее удобны из-за

низкой плотности.

Заключение. Мы проанализировали эффекты

несохранения четности в процессах рассеяния поля-

ризованных протонов на ядрах 12C и 16O при энер-

гиях коллайдера NICA. Используя подход Глаубера,

мы получили оценки для поправок за счет слабого

взаимодействия к полному, упругому, неупругому се-

чениям и сечению диссоциации, а также соответству-

ющие спиновые асимметрии, см. (11) и (12). Согласно

нашим результатам, предпочтительными являются

эксперименты по измерению асимметрии в сечении

σel или σel+dis. Полученные результаты должны учи-

тываться при планировании экспериментов на кол-

лайдере NICA.

Работа выполнена при поддержке гранта Рос-

сийскийого фонда фундаментальных исследований

# 18-02-40092 МЕГА.
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Впервые измерена корреляционная функция второго порядка,характеризующая квантовую корреля-

цию оптического и терагерцового фотонов, генерируемых при спонтанном параметрическом рассеянии

света. Предложена схема эксперимента, основанная на анализе аналоговых показаний терагерцового

и оптического детекторов, обсуждаются результаты применения различных подходов к исключению

влияния шумов электронной и тепловой природы на измеряемый уровень корреляций. Полученные ре-

зультаты открывают возможности для продвижения в терагерцовый диапазон квантово-оптических тех-

нологий, таких как квантовая калибровка детекторов, создание однофотонных источников, построение

изображений с использованием однопиксельных детекторов.

DOI: 10.31857/S123456782122002X

I. Введение. Спонтанное параметрическое рас-

сеяние (СПР) [1] – один из наиболее известных

нелинейно-оптических процессов, способных гене-

рировать квантово-коррелированные пары фотонов

(бифотоны). Парные фотоны, частоты которых ле-

жат в оптическом диапазоне, широко используют-

ся в современных квантовых технологиях, от кван-

товой связи [2], вычислений [3], метрологии [4] до

различных типов квантовой спектроскопии, визуа-

лизации и зондирования [5–8]. Вместе с тем, про-

цесс СПР способен генерировать бифотоны и в дру-

гих спектральных диапазонах. Большой интерес для

продвижения квантовых технологий в терагерцовый

(ТГц) диапазон частот представляют так называе-

мые оптико-терагерцовые бифотоны, генерируемые

при сильно-невырожденном по частотам СПР [9–13].

При этом каждый бифотон состоит из одного фотона

оптической (“сигнальной”) частоты, близкой к часто-

те лазерной накачки нелинейного процесса, и одно-

го фотона терагерцовой (“холостой”) частоты, имею-

щего почти на 2 порядка меньшую энергию. В по-

следнее время был опубликован ряд пионерских ра-

бот по применению оптико-терагерцовых бифотон-

ных полей в ТГц спектроскопии [11, 14, 15], кван-

товом зондировании [16, 17] и фотометрии [18, 19].

Однако до сих пор весь экспериментальный про-

гресс в этом направлении был связан с регистраци-

ей излучения только оптического сигнала, частотно-

угловые характеристики которого связаны с пара-

1)e-mail: aa.leontjev@physics.msu.ru

метрами его ТГц спутника. Одна из сдерживающих

причин – большие трудности в создании ТГц при-

емников, которые могут работать в режиме однофо-

тонного детектирования и потенциально позволяют

использовать высокоскоростные схемы совпадений.

На данный момент известно, что такие детекторы

существуют в очень ограниченном виде. Так, в [20]

показана работа ТГц детектора на тонких пленках

GaAs/AlGaAs с квантовыми точками. Данный детек-

тор способен оперировать в режиме счета фотонов с

рекордно низким значением эквивалентной мощно-

сти шума NEP < 10−20Вт ·Гц−0.5. Однако детекто-

ры этого типа работают при предельно низких тем-

пературах (∼ 10−1−10−2 K). Также нерешенной про-

блемой является создание детектора с разрешени-

ем числа фотонов в ТГц диапазоне, поскольку из-

менения фототока, связанные с детектированием до-

полнительного ТГц фотона, обычно слишком малы

[21]. Измерения ТГц составляющей поля СПР бы-

ли проведены нами впервые сравнительно недавно

и опубликованы в работах [22, 23]. Была предложе-

на схема, в которой достаточно слабые потоки ТГц

фотонов, генерируемые в условиях СПР, детектиро-

вались с помощью высокочувствительного аналого-

вого детектора, ТГц сверхпроводникового болометра

Scontel [24]. Нижний предел значений коэффициента

параметрического усиления составил 0.3; ниже этого

уровня измеряемый сигнал был неразличим на фоне

собственных электронных шумов детектора и сигна-

ла от шумового теплового излучения кристалла, на-

ходящегося при температуре 4.8 К.
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Вместе с тем, для большого числа квантово-

оптических приложений, обладающих большими

перспективами в ТГц диапазоне, таких как: калиб-

ровка квантовой эффективности и спектральной

чувствительности детекторов [25, 26], получение

изображений с помощью однопиксельного детектора

[6, 8], создание источников единичных фотонов

[1, 2] и других, важно непосредственное измерение

нормированной корреляционной функции второго

порядка g(2) = 〈NiNs〉/(〈Ni〉〈Ns〉) для бифотонного

поля (N – числа фотонов; здесь и далее индексы

i и s относятся к холостому и сигнальному кана-

лам соответственно). Эта характеристика обычно

рассматривается как количественная мера уровня

корреляций, и определяется в оптике на основе

измерения скоростей счета однофотонных детекто-

ров и схемы совпадения их выходных импульсов.

В принципе, наличие однофотонного детектора не

является необходимым условием измерения g(2),

ведь именно по показаниям аналоговых детекторов

в интерферометре Хэнбери Брауна и Твисса опре-

делялась эта величина в самых ранних работах [27].

В работе [12] теоретически анализируется подход к

определению g(2) оптико-терагерцового бифотонного

поля на основании данных о статистике токовых

показаний детекторов. Однако при этом не учи-

тывается возможное влияние шумовых показаний

детекторов, которое может существенным образом

снизить получаемый на практике результат. Экспе-

риментальный анализ различных путей обработки

первичных статистических данных был проведен в

следующей работе [28], но на примере измерения

g(2) оптических бифотонов. Эта величина была

сначала прокалибрована по стандартной методике,

доступной именно в оптике, а потом был найден

способ обработки аналоговых сигналов оптических

детекторов, исключающий влияние шумов. Полу-

ченные результаты делают возможным измерение

достаточно слабых квантовых добавок к класси-

ческому уровню g(2) и открывают пути измерения

оптико-терагерцовых корреляций.

В настоящей работе мы сообщаем о результатах

первых прямых измерений корреляционных функ-

ций оптико-терагерцового бифотонного поля. В раз-

деле II описана оригинальная экспериментальная

установка, в которой детектором оптического излу-

чения являлся однофотонный лавинный фотодиод,

а детектором ТГц излучения – аналоговый ТГц бо-

лометр. В разделе III сообщается о регистрации и

методе обработки статистических данных, основан-

ном на перекрестной постселекции аналоговых пока-

заний; полученные результаты сравниваются с тео-

ретическими предсказаниями. В разделе IV обсуж-

дается другой подход к обработке данных, доступ-

ный при применении аналоговых приемников как в

холостом, так и в оптическом каналах установки, и

способный максимально усилить эффект от оптико-

терагерцовых корреляций. Результаты этого подхода

демонстрируются на примере данных, получаемых

при замене однофотонного приемника на аналоговый

в схеме регистрации оптических волн. В заключи-

тельном разделе V сформулированы выводы.

II. Экспериментальная установка. Схема

установки для измерения корреляционных парамет-

ров оптико-терагерцовых бифотонов показана на

рис. 1. В качестве источника накачки использовалась

вторая гармоника импульсно-периодического излу-

чения Nd3+ : YLF-лазера с модуляцией добротности.

Длительность импульса составляла 10 нс, частота

повторения 4 кГц, изменение мощности накачки

производилось путем изменения тока лазерного дио-

да. Излучение второй гармоники генерировалось на

длине волны 523.5 нм в кристалле титанил-фосфата

калия (KTP на рис. 1), радиус пучка накачки на

нелинейном кристалле составлял около 300 мкм. В

качестве источника оптико-терагерцовых бифотонов

использовался кристалл Mg : LiNbO3 длиной 0.9 см

(LN), неколлинеарные бифотоны генерировались

при взаимодействии eee, оптическая ось кристал-

ла была ориентирована нормально к плоскости

рассеяния в режиме фазового синхронизма. Для

регистрации терагерцовых фотонов в холостом

(ТГц) канале использовался болометр на горячих

электронах на основе пленки NbN в сверхпроводя-

щем состоянии, находящейся вместе с кристаллом

Mg : LiNbO3 в вакуумном откачном криостате при

рабочей температуре 4.8 К. При этом рабочее

значение эквивалентной мощности шума (NEP)

болометра составляло около 2.5 · 10−13 Вт ·Гц−0.5

[24]. Подобный HEB болометр способен детекти-

ровать ТГц излучение с частотой до 3 ТГц. Для

выделения участка спектра холостых волн перед

детектором HEB располагался полосовой фильтр

производства “Tydex” (F1) с центральной частотой

1 ТГц и шириной полосы пропускания 0.25 ТГц,

для фильтрации рассеянного излучения накачки

использовалась пленка из политетрафторэтилена

(Zitex G-106). В качестве входного и выходного

окон криостата использовались фильтры ITO, по-

давляющие влияние внешнего теплового излучения

на ТГц частотах. Для детектирования сигнальных

(оптических) фотонов использовался лавинный

фотодиод “Laser Components” (AD). Для отсечки

прямого излучения накачки после кристалла в
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Рис. 1. (Цветной онлайн) Схема экспериментальной установки для измерения нормированной корреляционной функ-

ции второго порядка для оптико-терагерцового бифотонного поля

схеме регистрации сигнальных (оптических) фо-

тонов стоял поглотитель накачки (Trap). С целью

последующей фильтрации рассеянного излучения

накачки использовались узкополосные фильтры

“Optigrate” (F2) на решетках Брэгга (Bragg grating

Notch filters). Для выделения поперечных мод сиг-

нального излучения, связанных условиями фазового

синхронизма с детектируемыми модами холостого

канала, в оптическом канале помещалась линза (L1)

с фокусным расстоянием F1 = 21 см на расстоянии

2F1 от кристалла, излучение при этом проходило

через систему щелей регулируемой ширины (S1, 2).

Далее сигнальное излучение фокусировалось в

монохроматор модели МДР-41 короткофокусной

линзой (L2) с фокусным расстоянием F2 = 5 см.

После монохроматора излучение через линзовый

переходник/каплер (L3) заводилось в многомодовое

оптоволокно, а затем – в лавинный фотодиод с

волоконным входом (AD).

Как уже отмечалась, в отличие от обычных оп-

тических квантовых измерений с помощью однофо-

тонных детекторов и схем совпадений, при измере-

нии корреляций между оптическими и ТГц фото-

нами приходится измерять корреляционную функ-

цию, используя детекторы с аналоговым выводом

данных. Для обработки аналоговых (токовых) пока-

заний сигнального и холостого детекторов использо-

вался стробируемый интегратор Boxcar SRS 250, спо-

собный одновременно определять “почти мгновен-

ные” (средние за малый интервал времени строба)

значения токов детекторов сигнального и холосто-

го каналов. При этом также производилась филь-

трация детектируемых показаний от фоновых шу-

мов – за счет измерения поступающих показаний

за время импульса строба τ = 6 нс, синхронизо-

ванного с импульсами лазерной накачки с помощью

PIN-диода (PD). Связь Boxcar интегратора с ком-

пьютером (PC) осуществлялась с помощью аналого-

цифрового преобразователя (ADC) с частотой дис-

кретизации 192 кГц.

III. Измерение корреляционной функции

второго порядка с применением метода по-

стелекции аналоговых показаний. В идеаль-

ном случае, когда полностью отсутствуют вклады

от шумов электронной и темновой природы, оптико-

терагерцовая корреляционная функция может опре-

деляться путем усреднения отдельных токовых пока-

заний сигнального (Ijs ) и холостого (Iji ) детекторов и

их произведений IjsI
j
i [12]. Соответственно, если вы-

борка статистических данных осуществлялась в те-

чение n интервалов стробирования (j = 1 . . . n), то

g(2) =
〈IjsIji 〉
〈IjsIji 〉

=

n
∑

j=1

IjsI
j
i

n
∑

j=1

Ijs
n
∑

j=1

Iji

n. (1)

По этой формуле рассчитывались значения g(2) и в

нашем эксперименте, однако вычисление производи-

лось после предварительной процедуры дискрими-

нации шумовых показаний в первичном статисти-

ческом наборе показаний каждого детектора. Для

этого был выбран подход, предварительно опробо-

ванный в оптическом диапазоне частот при измере-

нии заранее откалиброванных значений бифотонных
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Рис. 2. (Цветной онлайн) Гистограммы распределений токовых показаний лавинного фотодиода (а) и ТГц болометра

(b), снятые при средней мощности накачки 110 мВ

корреляционных функций [28]. Дискриминация ос-

новывалась на результатах анализа гистограмм рас-

пределений показаний детекторов, один из которых

обладал однофотонными свойствами. На рисунке 2

приведены примеры таких гистограмм, полученных

от лавинного фотодиода (рис. 2а) и ТГц боломет-

ра (рис. 2b) в течение одного и того же времени

набора данных. Видно существенное различие ха-

рактера гистограмм, связанное с тем, что из двух

приемников только лавинный фотодиод, выбранный

для нашей схемы, обладает свойствами однофотон-

ного детектора. Как показал детальный анализ ги-

стограмм использованного ТГц болометра [29], ши-

рокий пик, наблюдаемый на распределениях типа

представленного на рис. 2b, может быть разложен на

набор сливающихся распределений, каждое из кото-

рых соответствует детектированию одного, двух, и

т.д. фотонов за время строба. Шумовые показания

практически неотделимы от полезных в этом слу-

чае. Напротив, на гистограмме распределения то-

ка в лавинном фотодиоде (рис. 2а) хорошо выделе-

ны несколько областей: однофотонный пик (справа),

область частично стробированных импульсов (сере-

дина) и область шумов (слева). Область значений

чисто шумовых показаний легко определяется при

измерении гистограммы показаний фотодиода при

перекрытом излучении лазера. Приравнивая нулю

показания с соответствующими амплитудами в ста-

тистическом наборе данных фотодиода, полученных

уже в условиях действующей накачки, мы исключа-

ем деструктивное влияния данных шумов на итого-

вые показания сигнального детектора. Однако, ес-

ли в сигнальном канале отсутствует полезный им-

пульс, а регистрируется только шум, то и в холо-

стом канале вероятнее всего регистрируется толь-

ко шум в течение данного времени строба. Анало-

гичная дискриминация (“зануление”) этих показаний

ТГц болометра позволяет избавиться и от шумового

вклада

Таким образом, исходя из гистограммы распре-

деления токов в сигнальном канале, была применена

следующая процедура дискриминации шумов:

1) При выключенном лазере измерялись гисто-

граммы шумовых токов лавинного фотодиода. Нахо-

дилось максимальное значение шумового показания

Ijs,noise.

2) После включения лазера те токи сигнально-

го детектора, которые удовлетворяли условию Ijs ≤
≤ Ijs,noise, приравнивались к нулю. Измеренные од-

новременно с ними токи холостого детектора также

занулялись.

3) После дискриминации значения из обновлен-

ного массива данных подставлялись в формулу (1) и

рассчитывались значения g(2).

На рисунке 3 точками представлены значения

g(2), полученные таким образом в условиях различ-

ной мощности накачки. В качестве ошибок указан

среднестатистический разброс, рассчитанный исхо-

дя из дисперсии показаний, собранных в каждом ка-

нале. Очевидно, возможны также систематические

ошибки, связанные с изменением мощности остаточ-

ных тепловых шумов при изменении температуры в

криостате под действием излучения накачки. Вели-

чина наблюдаемых добавок к классическому уров-

ню g(2) = 1 невелика, однако растет с уменьшени-

ем мощности накачки, как это должно происходить

при СПР. К сожалению, дальнейшее продвижение в

область малых мощностей накачки пока ограниче-

но уровнем шумового сигнала ТГц болометра, кото-

рый оказывается существенно выше полезного сиг-

нала. Для сравнения полученных эксперименталь-

но значений с теоретическими ожиданиями приве-
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Рис. 3. (Цветной онлайн) Зависимости нормированной

корреляционной функции второго порядка g(2) от мощ-

ности накачки. Точки – измеренные значения и их

среднестатистический разброс, кривая – результат тео-

ретической аппроксимации

денная на рис. 3 зависимость аппроксимировалась по

формуле

g(2) = 1 +
1

β2M
, (2)

справедливой для случая спонтанного режима пара-

метрического рассеяния [12]. Для коэффициента па-

раметрического усиления подставлялись значения,

рассчитанные по формуле

β = 0.09
√

Ppump[mW]. (3)

Аналогично подходу работы [26], здесь мы исходим

из зависимости β от мощности накачки, определен-

ной экспериментально по нарастанию ТГц сигнала в

режиме высокого усиления [27]. Величина M долж-

на соответствовать произведению числа регистриру-

емых в нашей установке продольных и поперечных

мод: M = M‖M⊥. Она использовалась в качестве

аппроксимационного параметра. В результате было

получено значение M = 440± 40. С учетом результа-

тов предварительного теоретического анализа числа

поперечных мод Шмидта в случае генерации оптико-

терагерцовых бифотонов [30, 31] можно ожидать, что

в условиях нашего эксперимента регистрируется чис-

ло поперечных мод M⊥, близкое к 1. Таким обра-

зом, полученное в результате аппроксимации значе-

ние M в основном описывает число регистрируемых

продольных мод, достаточно высокое при выбранных

временах строба и спектральных полосах приемни-

ков.

Дальнейшее понижение числа регистрируемых

продольных мод могло бы приводить к росту изме-

ряемых значений g(2). Быстродействие выбранного

ТГц болометра позволяет сделать это. Однако, так

же, как и при выборе менее мощной накачки, это бу-

дет приводить к снижению регистрируемых потоков

ТГц фотонов. Для регистрации столь низких пото-

ков потребуются ТГц болометры с меньшим значе-

нием NEP и, скорее всего, меньшей рабочей темпе-

ратурой при таком же высоком быстродействии.

IV. Измерение корреляций при пороговой

дискриминации показаний. На следующем эта-

пе однофотонный лавинный фотодиод в эксперимен-

тальной установке (рис. 1) был заменен на фотоде-

тектор H7422-50 Hamamatsu с высокочувствитель-

ным фотоумножителем (ФЭУ). Аналогично ТГц бо-

лометру, этот детектор принципиально не мог рабо-

тать в режиме счета однофотонных импульсов. На

рисунке 4 представлен пример гистограммы распре-

Рис. 4. Гистограмма распределения токовых показаний

фотоэлектронного умножителя в сигнальном канале

СПР (средняя мощность накачки 92мВ)

деления его токовых показаний. В отличие от ги-

стограммы использованного ранее лавинного фото-

диода, в гистограмме показаний данного ФЭУ нель-

зя выделить область, где присутствует только шум.

Метод дискриминации, примененный в предыдущем

разделе, нельзя использовать. При этом наличие шу-

мов, “зашитых” в исходных данных, существенно

снижает корреляционную функцию бифотонов, ес-

ли ее рассчитывать по формуле (1) без какой-либо

предварительной дискриминации экспериментально

измеренных показаний.

Тем не менее, шумовой вклад в корреляционную

функцию должен уменьшаться, если рассматривать

только высокие значения токовых показаний Ijs и

Iji . Проверяя эту идею, мы предложили следующую

процедуру дискриминации, которую назвали поро-

говой: заменяли на 0 те значения Ijs , которые исход-

но были ниже некоторого порогового значения Is,thr,
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Рис. 5. (Цветной онлайн) Зависимость эффективной нормированной корреляционной функции geff от порогов дискри-

минации показаний в сигнальном и холостом каналах

одновременно и независимо аналогичная процедура

Iji → 0, если Iji < Ii,thr, применялась к показани-

ям детектора холостого канала. Постепенно увели-

чивая пороги Is,thr и Ii,thr, мы рассчитывали кор-

реляционную функцию на каждом шаге, применяя

соотношение (1) к обновленному набору статистиче-

ских данных. Результаты, полученные при средней

мощности накачки 92 мВт, представлены в качестве

примера на рис. 5 в виде трехмерного графика за-

висимости рассчитанной корреляционной функции

от порогов дискриминации в каждом канале. Вид-

но, что с ростом порогов дискриминации получают-

ся все большие значения получаемой таким образом

эффективной корреляционной функции, существен-

но превышающие теоретические ожидания и резуль-

таты измерения в предыдущем разделе.

Причина получения столь завышенных значений

в первую очередь связана с тем, что, увеличивая по-

рог отсечки выше уровня чисто шумовых показаний,

мы фактически присваиваем квантовой эффектив-

ности чувствительного элемента каждого детектора

некоторую новую нелинейную зависимость от пада-

ющего на него числа фотонов. Получается так, что

при низких потоках фотонов чувствительность де-

тектора нулевая, а при превышении соответствую-

щего искусственно введенного порога она возраста-

ет до своего обычного (паспортного) значения. Соот-

ветственно, с ростом порогового уровня зависимость

выходного тока от числа падающих фотонов приоб-

ретает нелинейные слагаемые все большего порядка:

Ijs,i = αs,iN
i
s,i + βs,i(N

j
s,i)

2 + γs,i(N
j
s,i)

3 + . . . (4)

Это означает, что определяемая по формуле (1) ве-

личина корреляционной функции будет получать

все более завышенные значения по сравнению с ис-

тинной корреляционной функцией второго поряд-

ка g(2) ≡ 〈N j
i N

j
s 〉/(〈N j

i 〉〈N j
s 〉). Например, упрощен-

но предполагая,что коэффициенты в разложении (4)

слабо флуктуируют при переходе от одного строба

к другому, и, ограничиваясь только квадратичными

членами в нелинейной зависимости, мы получаем:

geff ≡ 〈IjsIji 〉
〈Ijs 〉〈Iji 〉

≈ g(2) +
βs
αs

〈(N j
s )

2N j
i 〉

〈N j
s 〉〈N j

i 〉
+

+
βi
αi

〈N j
s (N

j
i )

2〉
〈N j

s 〉〈N j
i 〉

+
βiβs
αiαs

〈(N j
s )

2(N j
i )

2〉
〈N j

s 〉〈N j
i 〉

. (5)
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Дальнейший учет членов нелинейных зависимостей

приводит к включению корреляционных функций

еще более высоких порядков, что неизбежно приво-

дит к нарастанию измеряемого таким образом уров-

ня корреляции.

Таким образом, пороговая процедура дискрими-

нации позволяет регистрировать добавки к g(2) за

счет высших корреляционных моментов поля. Дан-

ная процедура не позволяет измерить непосредствен-

но величину нормированной корреляционной функ-

ции второго порядка, поэтому, например, ею нельзя

пользоваться в таких квантово-оптических техноло-

гиях, как калибровка квантовой эффективности де-

текторов по методу Клышко [22]. Однако она может

быть очень полезна в тех приложениях, где конкрет-

ный выбор меры корреляций не важен. Например,

при построении “фантомных” изображений в ТГц лу-

чах с помощью однопиксельного терагерцового де-

тектора и оптической CCD камеры.

V. Заключение. В работе предложена и впер-

вые экспериментально реализована схема прямого

измерения корреляционной функции второго поряд-

ка g(2) для оптико-терагерцовых бифотонных полей,

генерируемых при спонтанном параметрическом рас-

сеянии света. Схема основана на регистрации пока-

заний оптического и терагерцового детекторов в ана-

логовых режимах. Исследованы два подхода к дис-

криминации отдельных аналоговых показаний, поз-

воляющие исключить негативное влияние шумов де-

текторов. Первый подход требует применения детек-

тора с однофотонным характером отклика в опти-

ческом канале установки и основан на постселекции

аналоговых показаний обоих детекторов в соответ-

ствии с уровнем показаний оптического однофотон-

ного приемника. Показано, что эта схема позволя-

ет измерить количественно значения нормированной

корреляционной функции второго порядка даже в

случае, когда терагерцовый детектор не является од-

нофотонным. Полученные зависимости g(2) от мощ-

ности оптической накачки согласуются с результата-

ми теоретических расчетов. Во втором методе дис-

криминации подвергаются показания, не превыша-

ющие порогового уровня, выбранного для данного

приемника. Этот метод не избирателен к типу при-

емника и его действие демонстрируется на примере

схемы, когда и оптический приемник не имеет одно-

фотонного отклика. Показано, что применение этого

метода позволяет измерить высокие уровни корреля-

ции за счет дополнительных вкладов от корреляци-

онных функций более высоких порядков.

Полученные результаты открывают возможности

для продвижения квантово-оптических технологий в

терагерцовый диапазон. Метод постселекции при об-

работке статистических данных может найти приме-

нение при квантовой калибровке терагерцовых де-

текторов, создании однофотонных источников тера-

герцового излучения. Подход с пороговой дискрими-

нацией будет полезен при построении изображений

с использованием однопиксельных терагерцовых де-

текторов и развитии других новых методов кванто-

вой визуализации терагерцового излучения.
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Мы представляем результаты прямого моделирования формирования двухкомпонентной стационар-

ной неидеальной ультрахолодной плазмы при помощи непрерывного ионизирующего лазера. Показано,

что формирование стационарной плазмы так же, как и в случае импульсной ионизации, определяется

электрическим полем, создаваемым покидающими плазму быстрыми электронами. Это поле ускоряет

ионы и удерживает оставшиеся электроны в плазме. При этом за счет непрерывной ионизации в опре-

деленный момент времени, зависящий от начальной энергии электронов и ионов, а также от плотности

плазмы, достаточно быстро устанавливается стационарное распределение частиц плазмы по плотности

и температуре частиц, которое может существовать в течение длительного времени.

DOI: 10.31857/S1234567821220031

Введение. Исследования ультрахолодной плаз-

мы (УХП), которая последние 20 лет эксперимен-

тально и теоретически интенсивно изучается [1, 2],

представляют большой интерес для понимания фи-

зических процессов в классической невырожденной

плазме. УХП получается при однократной иониза-

ции ультрахолодного газа (обычно щелочного или

щелочно-земельного металла), находящегося в маг-

нитооптической ловушке в глубоком вакууме, при

помощи импульсного [1, 2] или непрерывного лазе-

ра [3]. Так как температура газа в этой ловушке

составляет несколько милликельвинов, а плотность

107−1011 см−3, то плазма достаточно разрежена и

при этом взаимодействием заряд-нейтрал по срав-

нению с кулоновским взаимодействием можно пре-

небречь, т.е. рассматривать ее отдельно как полно-

стью ионизованную. Начальная кинетическая энер-

гия электронов определяется величиной отстройки

ионизирующего лазера от потенциала ионизации и

обычно лежит в интервале 0–200 К. Начальная тем-

пература ионов практически равна температуре ато-

мов. Эта плазма является термически неравновес-

ной и может быть неидеальной, если взаимодей-

ствие зарядов между собой на среднем расстоянии

будет сравнимо или больше их кинетической энер-

гии. Параметр неидеальности для взаимодействия

1)e-mail: bzelener@mail.ru

электрон-ион может достигать единицы, а для вза-

имодействия ион-ион – десятки. Вырождение в этой

плазме отсутствует и все процессы в ней рассмат-

риваются классически. В работах [4–8] показано,

что свойства этой плазмы, выраженные в безразмер-

ном виде: такие как коэффициенты диффузии заря-

дов, проводимость, теплопроводность, вязкость, ди-

электрическая проницаемость, коэффициенты пре-

ломления, поглощения, отражения, а также веро-

ятность распределения ионного микрополя соответ-

ствуют любой классической неидеальной невырож-

денной плазме.

Еще один аспект интереса к исследованию УХП

связан с физикой разлета этой плазмы в вакуум по-

сле ее создания. Вообще явление быстрого ускоре-

ния ионов при свободном расширении разреженной

плазмы – одна из интересных особенностей кинетики

плазмы. Оно было обнаружено еще в 1930 г. Танбер-

гом [9] в импульсном газовом разряде. Качественное

объяснение этого эффекта, основанное на механизме

амбиполярного ускорения ионов электронами, было

дано только в начале 1960-х гг. Плютто [10], а также

Хенделем и Ребулом [11]. Оно состоит в том, что из-

за более высокой подвижности электронов создается

электрическое (амбиполярное) поле, которое предот-

вращает вылет электронов и в то же время ускоряет

ионы в направлении вакуума или менее плотной сре-

ды. В дальнейшем это явление наблюдали в поляр-
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ном ветре, в катодных вспышках, в вакуумных ду-

гах, а также во взрывающихся проволоках, в лабора-

торной плазме, в лазерной искре. Кроме того, недав-

ние эксперименты по созданию струй высокоэнерге-

тических ионов от короткоимпульсного взаимодей-

ствия с твердотельными мишенями возродили инте-

рес к описанию процесса свободного разлета плазмы

в вакуум [12–17].

Новые возможности для изучения разлета плаз-

мы в вакуум возникли с созданием УХП. Расшире-

ние УХП характеризуется хорошо контролируемы-

ми начальными условиями и относительно медлен-

ной динамикой, что создает явные преимущества для

изучения проблемы. Также УХП является классиче-

ской в широком диапазоне параметров и может быть

неидеальной, что дает возможность изучения влия-

ния неидеальности на ее разлет. В настоящее вре-

мя получен достаточно большой экспериментальный

материал по расширению УХП различных элементов

(Xe, Sr, Rb, Ca) [1, 2, 18, 19] в зависимости от плот-

ности, числа частиц, начальных температур электро-

нов и ионов.

Одним из лучших способов, позволяющих мак-

симально точно и детально изучить процесс разлета

УХП является его моделирование методом молеку-

лярной динамики. В наших работах [20, 21] мы пред-

ставили результаты, полученные прямым модели-

рованием методом молекулярной динамики (ММД)

процесса разлета двухкомпонентной плазмы в ва-

куум, происходящего при ее создании импульсным

лазером, который выключается после ее возникно-

вения. В работе [21] представлены результаты раз-

лета сферического облака двухкомпонентной плаз-

мы Sr в вакуум в широком диапазоне числа частиц,

плотности и начальных температур электронов. Бы-

ли последовательно рассмотрены все этапы разле-

та в зависимости от параметров плазмы. Показано,

что, при всех рассмотренных условиях, имеет место

одинаковый характер процесса разлета. После выле-

та быстрых электронов из облака плазмы избыточ-

ный положительный заряд локализуется на внешней

границе в узком слое. Этот слой имеет характер-

ную форму фронта с резким спадом концентрации

заряда. По мере расширения плазмы скорость пе-

ремещения заряженного слоя становится постоянной

и значительно превышает звуковую скорость ионов.

При этом зависимость радиальной скорости ионов

от радиуса имеет автомодельный характер задолго

до финальной стадии разлета. На основе проведен-

ных расчетов удалось определить зависимость всех

характеристик разлета от числа частиц и других на-

чальных параметров. Экстраполяция этих зависимо-

стей на реальные эксперименты позволила провести

сравнение различных экспериментальных данных с

результатами моделирования. На основании резуль-

татов моделирования были сформулированы уравне-

ния для функций распределения и получены автомо-

дельные решения для различных этапов разлета.

Другой вариант создания УХП реализуется при

использовании непрерывного ионизующего лазера

[3]. В этом случае атомы, непрерывно поступающие и

охлаждаемые в магнитооптической ловушке, непре-

рывно ионизуются. Так как заряды не удерживают-

ся в ловушке, то они ее покидают с течением вре-

мени. Но за счет непрерывной ионизации в опре-

деленный момент времени, зависящий от начальной

энергии электронов и ионов, а также от плотности

плазмы, достаточно быстро устанавливается стацио-

нарное распределение частиц плазмы по плотности и

температуре, которое может существовать в течение

длительного времени. До настоящего времени этот

режим подробно не исследовался.

В настоящей работе представлены некоторые ре-

зультаты, выполненные ММД расчетов формирова-

ния УХП при ионизации непрерывным лазером. Так

же, как и в случае разлета при создании плазмы им-

пульсным лазером при стационарном режиме, обра-

зуется дисбаланс заряда, который формирует элек-

трическое поле, удерживающее электроны и ускоря-

ющее ионы. Напряженность поля в облаке плазмы

при этом соответствует поведению напряженности

поля однородно заряженного шара. Получено стаци-

онарное распределение частиц плазмы в зависимо-

сти от параметров. Показано отличие разлета частиц

в стационарной плазме от разлета при импульсном

способе ее создания.

Физическая модель. Для моделирования ММД

образования стационарной ультрахолодной плазмы

была использована следующая физическая модель.

Возникновение заряженных частиц осуществлялось

равномерно по паре зарядов (электрон и ион Ca40)

каждые 5 · 10−8 с. В нулевой момент времени ско-

рости частиц обоих типов распределены по Макс-

веллу c заданной начальной кинетической энергией.

Начальные координаты задаются так, что плотность

частиц подчиняется нормальному закону распреде-

ления, дисперсия которого зависит от распределе-

ния интенсивности лазерного излучения. Для инте-

грирования уравнений движения используется схе-

ма Верле в скоростной форме. Минимальный шаг

по времени при расчете движения электронов δt =

= 10−12 с. Так как массы частиц существенно раз-

личаются, шаг по времени выбран различным для

ионов и электронов (пропорционально корню квад-
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Рис. 1. (Цветной онлайн) Зависимость концентрации ионов от радиуса и от времени: (а) – σ = 0.02 см; (b) – σ = 0.07 см.

Синие кружки – t = 10мкс; красные треугольники – t = 30мкс; фиолетовые квадраты – t = 180мкс; черный пунктир –

t = 220мкс

Рис. 2. (Цветной онлайн) Разность чисел ионов и электронов внутри сферы радиуса r в зависимости от времени: (а) –

σ = 0.02 см: синий пунктир – r = 0.05 см; красная сплошная – r = 0.1 см; (b) – σ = 0.07 см: синий пунктир – r = 0.1 см;

красная сплошная – r = 0.2 см

ратному из отношения масс). Такой прием позволяет

ускорить вычисления без ущерба для точности. При

решении уравнений движения учитывалось кулонов-

ское взаимодействие между частицами (все частицы

со всеми). Так как число частиц в расчетах составля-

ет больше 10000, то для уменьшения времени счета

используется специально разработанный для настоя-

щих расчетов алгоритм распараллеливания расчетов

(parallelization techniques). В процессе расчетов обес-

печивалось сохранение энергии с точностью до 1 %.

Влияние рекомбинации на результаты расчетов

не существенно. Это связано с тем, что рекомбина-

ция в ультрахолодной плазме носит столкновитель-

ный характер. Все остальные процессы рекомбина-
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Рис. 3. (Цветной онлайн) Напряженность электрического поля в зависимости от радиуса для разных моментов време-

ни: (а) – σ = 0.02 см; (b) – σ = 0.07 см. Красная сплошная – t = 4мкс; синий длинный пунктир – t = 10мкс; бирюзовый

штрих-пунктир – t = 90мкс; черный короткий пунктир – t = 200мкс. (с) – Безразмерные значения электрического

поля E в зависимости от ξ = r/σr (σr = (〈r2〉)1/2);
∫
E(ξ)dξ = 1. Стационарный режим – σ = 0.07 см, t = 200мкс –

красная сплошная. Импульсный режим – синий пунктир

Письма в ЖЭТФ том 114 вып. 9 – 10 2021
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Рис. 4. (Цветной онлайн) Зависимость кинетической энергии различных групп частиц, и потенциальной энергии, от-

несенных к полной энергии, от времени: (а) – σ = 0.02 см; (b) – σ = 0.07 см. Красная сплошная линия – кинетиче-

ская энергия электронов плазмы Epe/E; синий штрих-пунктир – кинетическая энергия ионов плазмы Ei/E; зеленая

штриховая линия – кинетическая энергия свободных электронов, покинувших область плазмы (Ee − Epe)/E; черный

пунктир – полная потенциальная энергия всех частиц U/E

ции в ней практически отсутствуют, так как концен-

трация зарядов составляет n = 105 − 1010 см−3, а

температура электронов Te = 1−30K. При этом пер-

воначальный захват электрона происходит на уро-

вень энергии, равный kbTe (kb – постоянная Больц-

мана). Этому уровню энергии соответствует глав-

ное квантовое число в диапазоне k = 70−400. Веро-

ятность радиационного перехода высоковозбужден-

ных состояний в основное пропорционально k−5 и

для этих состояний значительно меньше вероятности

столкновительной рекомбинации. Вклад других ре-

комбинационных процессов мал из-за низкой концен-

трации частиц. Коэффициент трехчастичной реком-

бинации был рассчитан нами методом молекуляр-

ной динамики для параметра неидеальности Γei =

= e2(4πni/3)
1/3/kbTe < 1.5. Эти результаты, а также

совпадающие с ними в этом диапазоне результаты

работ других авторов приведены в [22]. В настоящей

работе значение параметра неидеальности Γei ≈ 0.1.

При его определении нужно учитывать то, что плот-

ность электронов меняется с течением времени от ну-

ля до некоторого значения, которое в несколько раз

меньше плотности ионов при r = 0 за счет вылета

электронов из облака плазмы. Для этого параметра

неидеальности доля рекомбинировавших электронов

на основании рассчитанного коэффициента рекомби-

нации составляет менее 1 % от количества электро-

нов в стационарном состоянии при t = 200мкс.

Рассмотрено два варианта, отличающиеся разме-

ром области, в которой происходит ионизация ато-

мов. В обоих вариантах координаты возникающих

частиц имеют гауссово распределение с дисперсия-

ми σ = 0.07 см и 0.02 см.

Все эти условия выбирались на основании анали-

за экспериментальных данных [3].

Результаты. На рисунках 1–5 приведен при-

мер расчетов для начальных температур электронов

Te0 = 5K и ионов Ti0 = 10−3 K. На рисунке 1 пред-

ставлено распределение плотности ионов в зависимо-

сти от радиуса облака плазмы для разных значений

времени и для двух значений размеров области иони-

зации σ = 0.02 см (рис. 1а) и σ = 0.07 см (рис. 1b). Из

рисунка 1 видно, что установление стационарного ре-

жима наступает при t ≈ 200мкс. Плотность ионов в

центре достигает при заданных начальных услови-

ях ni = 3 · 106 см−3 (σ = 0.02 см) и ni = 105 см−3

(σ = 0.07 см), что примерно соответствует экспери-

ментальным оценкам.

На рисунке 2 показана разность между числами

ионов и электронов внутри сферы радиуса r в зави-
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Рис. 5. (Цветной онлайн) Зависимость кинетической энергии на одну частицу и средней температуры ионов от вре-

мени: (а) σ = 0.02 см; (b) – σ = 0.07 см. Красная сплошная линия – средняя температура ионов плазмы 〈Ti〉; синий

штрих-пунктир – кинетическая энергия ионов плазмы Ei(t)

симости от времени для двух значений радиуса. С

течением времени устанавливается постоянный дис-

баланс заряда, что приводит к образованию стацио-

нарного электрического поля.

На рисунке 3a, b приведены результаты расчета

напряженности электрического поля в зависимости

от радиуса для разных моментов времени. Приведен-

ные значения поля представляют собой усредненные

по угловым координатам при фиксированном значе-

нии радиуса радиальные компоненты напряженно-

сти поля, рассчитанной как сумма вкладов всех за-

ряженных частиц. Следует отметить немонотонное

изменение напряженности поля с изменением време-

ни. Вид кривых напряженности поля при различных

моментах времени имеет подобный характер: моно-

тонный рост при малых r после максимума сменя-

ется спадом 1/r2. Такое поведение напряженности

поля означает, что избыток заряда равномерно рас-

пределен внутри облака. Полученному распределе-

нию электрического поля соответствует потенциаль-

ная яма для электронов с глубиной, достигающей

10 К при t ≥ 150мкс, радиус которой можно оце-

нить в 1 мм (σ = 0.02 см) и 2 мм (σ = 0.07 см). Элек-

трическое поле ускоряет ионы плазмы и не позво-

ляет оставшимся электронам покинуть плазменное

облако.

В предыдущих работах [20, 21] моделировался

разлет УХП при ее создании импульсным лазером.

Как было показано в этих работах, этот разлет осу-

ществлялся также за счет образования дисбаланса

заряда вследствие вылета части электронов. Однако

формирование поля носило другой характер и приво-

дило к образованию ионного фронта. На рисунке 3с

представлены безразмерные значения электрическо-

го поля E в зависимости от ξ = r/σr (σr = (〈r2〉)1/2),
для установившегося стационарного режима и для

варианта импульсной ионизации. Значения поля нор-

мированы таким образом, что
∫

E(ξ)dξ = 1. Раз-

личие в поведении электрического поля обусловле-

но тем, что в импульсном варианте избыточный за-

ряд сосредоточен в узком слое на периферии плаз-

мы, тогда как в стационарном случае заряд в области

плазмы распределен равномерно. Как показано в ра-

боте [21], зависимость безразмерных значений элек-

трического поля от параметра ξ = r/σr практически

одинакова в широком диапазоне определяющих па-

раметров.

На рисунке 4 представлены все составляющие

полной энергии системы.

На рисунке 4 представлены, в частности, зави-

симости кинетической энергии электронов плазмы и

свободных электронов, отнесенные к полной энер-

гии. Под свободными электронами понимаются те

электроны, которые покинули облако плазмы и на-

ходятся на расстоянии большем, чем самый дальний

ион. Кинетическая энергия электронов плазмы пада-
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ет примерно в три раза за 200 мкс. Также на рис. 4

показана кинетическая энергия ионов, которая за 200

мкс за счет их ускорения полем сближается с энер-

гией улетевших электронов. На рисунке 5 представ-

лена зависимость кинетической энергии на одну ча-

стицу и средней температуры ионов от времени для

двух размеров области ионизации. Как видно из это-

го рисунка, доля поступательной энергии в кинети-

ческой энергии ионов является подавляющей, а сред-

няя температура ионов с течением времени остается

примерно постоянной.

Заключение. Таким образом, при формирова-

нии стационарной УХП, происходящего в результа-

те непрерывной ионизации лазерным излучением, в

определенный момент времени, который зависит от

начальной энергии электронов и ионов, а также от

размера области ионизации σ, устанавливается ста-

ционарное распределение плотности и температуры

частиц плазмы, которое может существовать в те-

чение длительного времени. При этом плазма мо-

жет быть в зависимости от параметров существенно

неидеальна. Как следует из расчетов для расмотрен-

ных вариантов с разными размерами области, в кото-

рой происходит ионизация атомов, начальная кине-

тическая энергия электронов уменьшается в несколь-

ко раз, а температура ионов, несмотря на увеличе-

ние, остается достаточно низкой. Можно ожидать,

что при определенных начальных условиях удаст-

ся получить значительные параметры неидеальности

как для электронов так и для ионов. Полученные ре-

зультаты пока недостаточны для того, чтобы опреде-

лить зависимости всех характеристик формирования

стационарной неидеальной плазмы от начальных па-

раметров. Предполагается дальнейшее продолжение

расчетов для формулировки на их основе этих зави-

симостей, а также для сравнения с экспериментом.

Работа выполнена при финансовой поддержке

Российского научного фонда (грант # 18-12-00424).
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С использованием трехмерного кинетического моделирования методом “частица-в-ячейке” доказана

возможность реализации режима релятивистского самозахвата лазерного импульса сверхвысокой ин-

тенсивности в плазме с неоднородным профилем плотности. Выявлены необходимые для этого условия

фокусировки лазерного света в зависимости от градиентной длины плотности плазмы и проведено срав-

нение эффективности лазерно-инициированного ускорения электронов со случаем однородной плазмы.

Последнее показало, что при правильном выборе положения фокуса лазерного света и размера пят-

на фокусировки на профиле плотности режим релятивистского самозахвата лазерного импульса и его

использование для инновационных применений так же эффективны, как и в случае однородной мишени.

DOI: 10.31857/S1234567821220043

1. Проблема устойчивого нелинейного распро-

странения в плазме короткого мощного лазерного

импульса на расстояния, значительно превышаю-

щие рэлеевскую длину, является критической для

так называемого кильватерного ускорения электро-

нов [1, 2], поскольку последнее должно обеспечить

достаточно высокую энергию частиц. Кильватерное

ускорение – это многообещающий подход к ускоре-

нию электронов до высоких энергий на лаборатор-

ном масштабе для создания компактных источни-

ков рентгеновского и гамма-излучения, а также раз-

личных продуктов фотоядерных реакций. Однако

в классической схеме кильватерного ускорения за-

ряд ускоренных электронов типично оказывается на

уровне, заметно меньшем 1 нК, что сдерживает ее

применение для таких приложений. Для них требует-

ся, чтобы, с одной стороны, лазерный импульс устой-

чиво проходил много рэлеевских длин, а с другой –

распространяться в достаточно плотной плазме, ко-

торая могла бы обеспечить существенно более высо-

кий полный заряд ускоренного сгустка электронов.

На этом пути требуется полное понимание достижи-

мости устойчивого распространения релятивистски

интенсивных лазерных импульсов с учетом реляти-

вистских эффектов в реальной плазменной среде, от-

вечающей экспериментальным возможностям ее со-

здания.

1)e-mail: bychenkovvy@lebedev.ru

Наиболее хорошо известной реализацией трех-

мерной ускоряющей структуры является так назы-

ваемый кильватерный баббл (“bubble”) [3] – каверна

с вытесненными под действием лазерного импульса

электронами, в котором имеются продольное элек-

трическое поле (вдоль оси распространения лазер-

ного импульса), которое ускоряет некоторое число

электронов, и фокусирующее на ось кулоновское по-

ле. Такая структура хорошо исследована в разрежен-

ной плазме, ne ≪ nc, с плотностью электронов ne,

много меньшей критической плотности nc для лазер-

ных импульсов длиной L ≤ lp, короче или порядка

плазменной длины волны, lp = 2πc/ωp (где ωp – элек-

тронная плазменная частота, а c – скорость света), и

поперечной шириной баббла, d > L. Применение та-

ких ускоряющих структур связывается с разработ-

кой источника высокоэнергетичных электронов от

суб-гигаэлектронвольтных до мультигигаэлектрон-

вольтных энергий с хорошей коллимированностью и

приемлемой монохроматичностью для практических

приложений. Однако полный заряд генерируемого

сгустка электронов, ускоряемых в баббле, невысок –

типично на мульти-пикокулонном уровне, тогда как

целый ряд обсуждаемых практических приложений

не требует таких высоких энергий электронов и каче-

ства генерируемого пучка, но имеет запрос на гораз-

до большее число ускоренных частиц, пусть и с мень-

шей энергией, порядка 100 МэВ. Этому требованию

удовлетворяют характеристики электронов, достига-
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емые при распространении импульса лазерного света

в режиме релятивистского самозахвата (РРС), пред-

ложенном и идентифицированном в работах [5, 4],

где соответствующий заряд электронов оказывается

на мульти-нанокулонном уровне.

Исследование с использованием трехмерного мо-

делирования методом “частица-в-ячейке” (PIC, “par-

ticle in cell”) [4, 5] выявило возможность реализации

распространения релятивистски интенсивного лазер-

ного импульса в однородной плазме с околокритиче-

ской плотностью в виде солитона, как движущейся

со скоростью, близкой к скорости света плазменной

каверны, заполненной лазерным светом (“лазерная

пуля”), с вытолкнутыми его электромагнитным дав-

лением электронами. Лазерная пуля устойчиво про-

ходит расстояние порядка десяти рэлеевских длин в

рассматриваемой достаточно плотной плазме, пока

из-за потерь не происходит полное истощение лазер-

ного импульса. В РРС дифракционная расходимость

сбалансирована релятивистской нелинейностью сре-

ды таким образом, что самофокусировки на ось не

происходит и самосогласованно устанавливающийся

радиус каверны остается практически неизменным

в течение всего времени распространения импульса,

вплоть до его истощения. При этом длина лазерного

импульса заметно превышает как плазменную длину

волны, так и его ширину. Такой режим распростране-

ния, по существу, аналогичен выявленному почти 60

лет назад самозахвату слабых лазерных импульсов с

кубической нелинейностью [6–8], и поэтому был на-

зван релятивистским самозахватом [5, 4]. Отметим,

что формирование световой пули свойственно и кон-

денсированным средам [9], но если в них ее форми-

рование происходило по мере распространения излу-

чения, то в рассматриваемом случае сильных свето-

вых полей входящий в плазму импульс так и рас-

пространялся на большие расстояния, практически

сохраняя, благодаря релятивистской нелинейности,

свою исходную форму.

В настоящей работе мы дополняем исследование

[5, 4] изучением устойчивости реализации РРС при-

менительно к случаю, когда граница на входе лазер-

ного импульса не резкая, а имеет вид преплазмы. Де-

ло в том, что типичной мишенью для кильватерного

ускорения электронов служит газовая микроструя и

если однородность плотности газа по ее сечению – во-

прос уже решенный, то вблизи границы с вакуумом

имеет место естественная неоднородность. Современ-

ные технологии допускают тонкое манипулирование

профилем плотности газовой мишени [10–12], однако

такое манипулирование вряд ли будет возможным на

масштабах нескольких лазерных длин волн. В этой

связи, естественно, возникают вопросы, не разрушит

ли преплазма РСС и, если нет, то насколько может

снизиться его эффективность в плане возможности

генерации электронных сгустков с зарядом, сопоста-

вимым с получаемым в однородной плазме. Здесь мы

численно исследуем, как конечный градиент плотно-

сти и месторасположение фокуса на профиле плот-

ности влияют на формирование лазерной пули. Мы

ставим своей целью определить условия, обеспечи-

вающие устойчивое вхождение лазерного импульса в

мишень и максимальный заряд ускоренного сгустка

высокоэнергетичных электронов, а также условия,

при которых РРС не реализуется, рассматривая два

характерных случая: (1) резкий градиент плотности,

с градиентной длиной L порядка рэлеевской длины,

на входе в среду лазерного импульса и (2) существен-

но более плавный градиент.

2. Проведенное в последние годы трехмерное чис-

ленное PIC моделирование показало, что устойчи-

вое распространение в однородной плазме реляти-

вистски интенсивного лазерного импульса, т.е. с без-

размерной амплитудой поля a0 ≫ 1, на расстоя-

ние, много большее рэлеевской длины, требует опре-

деленного согласования между поперечным разме-

ром распространяющегося баббла, плотностью плаз-

мы и интенсивностью лазерного импульса (см., на-

пример, [4, 13–15]). Именно только при этом оказы-

вается возможным эффективное ускорение электро-

нов, самоинжектирующихся в плазменную каверну в

условиях полной кавитации электронов, что типично

для рассматриваемого ультра-релятивистского слу-

чая, a0 ≫ 1. Впоследствии было доказано, что

выявленное в численных экспериментах согласова-

ние лазерно-плазменных параметров, с нелинейно-

оптической точки зрения, отвечает самозахватной

моде в плазме с релятивистской нелинейностью [5,

16]. Обнаруженное лазерно-плазменное согласование

записывается в виде соотношения

R ≃ α
c

ωp

√
a0 = α

c

ω

√

a0
nc

ne
, (1)

где ω – частота лазера, ne – электронная плотность

плазмы, a0 = eEL/meωc – стандартная безразмер-

ная амплитуда (EL) лазерного поля, nc – нереляти-

вистская критическая плотность для лазерного из-

лучения, ωp – стандартная (ленгмюровская) частота

плазмы, R – самосогласованный радиус каверны, а

α – численный коэффициент порядка единицы. Та-

ким образом, только определенный радиус каверны

для заданных интенсивности и плотности плазмы от-

вечает стабильному распространению импульса. Ре-

зультаты моделирования показали: α ≈ 1.12 [13] и
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α ≈ 2 [14, 15, 4]. С физической точки зрения соот-

ношение (1) следует из согласования дифракцион-

ного угла (θd) расходимости лучей лазерного света

из фокального пятна радиуса R с числовой аперту-

рой (NA) релятивистского плазменного волновода с

вытолкнутыми из сердцевины электронами (в плаз-

ме, описываемой релятивистским показателем пре-

ломления np)

θd ≃ NA, где θd =
2c

ωR
иNA =

√

1− n2
p , (2)

np =

√

1− ω2
p

γeω2
, где γe =

√

1 +
a20
2

≃ a0√
2
.

Такое согласование качественно отвечает теоретиче-

кой модели [5, 16]. При этом условие релятивистского

самозахвата (1), благодаря устойчивому распростра-

нению лазерного импульса, обеспечивало генерацию

ультрарелятивистских электронов с максимальным

полным зарядом.

3. Мы изучили ускорение электронов в ре-

жиме лазерной пули с помощью трехмерного

PIC-моделирования высокопроизводительным реля-

тивистским электромагнитным кодом VSim, подобно

[4, 5], с тем отличием, что лазерный импульс падает

на однородный слой плазмы с экспоненциальным

профилем электронной плотности преплазмы,

ne(x) ∝ exp (x/L) (см. рис. 1). Целью являлось

Рис. 1. (Цветной онлайн) Лазерно-плазменная геомет-

рия численного моделирования для пологого (кривая

1) и резкого (кривая 2) профилей плотности преплазмы

выяснение, каким образом и насколько можно

приблизиться к получению высокоэнергетичного

(> 30МэВ) электронного сгустка с зарядом (числом

частиц), близким к тому, который достигается в

случае однородной плазмы [4, 5]. Лазерный импульс

с энергией ≃ 4 Дж, линейно поляризованный по оси

z, распространялся вдоль оси x и имел следующие

характеристики: длину волны λ = 2πc/ωl = 1мкм,

гауссовскую временную огибающую длительности по

полувысоте (FWHM) τ = 30фс (характерную длину

cτ = 9мкм) и гауссовский амплитудный профиль

фокального пятна с FWHM размером, d, который

варьировался от 3λ до 6λ. Например, для d = 4λ

безразмерная амплитуда лазерного поля, a0 = 24,

соответствовала максимальной интенсивности ла-

зерного импульса ≃ 8 × 1020 Вт/см2 и мощности

135 ТВт, которая сейчас достигается на большом

числе установок. Лазерный импульс фокусировался

на различные участки неоднородного профиля плаз-

менной мишени, состоящей из электронов и ионов

гелия, чтобы определить оптимальное положение

фокуса, которое приводило бы к наименьшему

отличию энергии и заряда ускоренных электронов

от идеального случая однородной мишени с резкой

границей. Плотность электронов однородной части

мишени соответствовала условию согласования

(1), ne ≃ 0.1nc, которое в случае однородной по-

луограниченной плазмы обеспечивало стабильное

распространение лазерного импульса на многих

рэлеевских длинах и генерацию сгустка электронов

с максимальным полным зарядом (Q . 8 нКл)

ультрарелятивистских частиц (εe & 30МэВ) [4, 5].

Моделирование проводилось с использованием ме-

тода движущегося окна с шагом пространственной

сетки 0.02λ × 0.1λ × 0.1λ в окне моделирования

X × Y × Z = 58λ× 44λ× 44λ.

Как видно из табл. 1А, в случае относительно

небольшой преплазмы, L = 10λ (1 вариант), с ха-

рактерным масштабом неоднородности, меньшим рэ-

леевской длины, XR ≈ d2/λ, фокусировка лазерно-

го излучения в пятно d ≃ 4мкм (как в случае од-

нородной плазмы [5]) в определенную область пре-

плазмы не приводит к сколько-нибудь существенно-

му изменению заряда и полной энергии (коэффици-

ента конверсии) ускоряемого сгустка электронов вы-

соких энергий (εe & 30МэВ) по сравнению со слу-

чаем однородной мишени, также иллюстрируемым

табл. 1Б, отличаясь от него лишь в пределах ∼ 20%.

Эта область плотностей выделена на рис. 1 штрихов-

кой (−20λ . x . −5λ). Интерес к энергиям электро-

нов εe & 30МэВ связан с возможностью их использо-

вания для ряда важных приложений [17]. Таблица 1

также показывает, что коррекцией размера фокаль-

ного пятна можно добиться вообще отсутствия сни-

жения полного заряда высокоэнергетичных электро-

нов и коэффициента конверсии в быстрые электро-

ны (табл. 1В), которые даже могут быть несколько

выше, чем в случае однородной мишени (см. случай

d = 5.6мкм). Последнее достигается при согласова-

нии размера пятна фокусировки с плотностью плаз-
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мы в фокусе для заданной энергии импульса (4 Дж)

и более плавным вхождением импульса в неоднород-

ную плазму, тогда как для полуограниченной среды

возникают некоторые потери при “ударе” импульса

по мишени. Наиболее оптимальные режимы отмече-

ны полужирным шрифтом в табл. 1. Отметим, что

при фокусировке света на область x = −10мкм оп-

тимальный диаметр фокального пятна d = 5.6мкм

как раз отвечает локальному выполнению условия

согласования (1).

Таблица 1. Характеристики эффективности (η,Q) генерации
высокоэнергетичных электронов для разных условий фокуси-
ровки

A L = 10мкм, d = 4мкм

Положение Конверсия в Заряд (нКл)

фокуса электроны электронов

(мкм) > 30МэВ > 30МэВ

x = −20 η = 17.0% Q = 6.7

x = −10 η = 17.9% Q = 7.0

x = −5 η = 15.8% Q = 6.9

x = 0 η = 14.4% Q = 6.4

Б L = 0мкм, d = 4мкм

x = −10 η = 18.9% Q = 7.9

0[5] η = 19.1% Q = 7.0

x = 10 η = 14.9% Q = 7.0

B L = 10мкм, x = −10мкм

d = 3 η = 15.7% Q = 7.2

d = 4 η = 17.9% Q = 7.0

d = 5 η = 19.6% Q = 7.0

d = 5.6 η = 19.5% Q = 8.0

На рисунке 2 показано вхождение лазерного им-

пульса из вакуума в мишень с преплазмой (вверху

и внизу) и без (посредине) для двух последующих

моментов времени (слева – направо). Для мишени с

преплазмой при оптимальной фокусировке в пятно

(d = 5.6λ) на плоскость x = −10λ (рис. 2, вверху)

видно, что вошедший лазерный импульс (верхний,

справа) испытывает несколько меньшие возмущения

по сравнению с тем, что имеет место при менее удач-

ной фокусировке (рис. 2, посредине и внизу, справа).

Такие возмущения выражаются в том, что в послед-

них случаях импульс теряет свою энергию сильнее

и не так эффективно ускоряет электроны, причем

качество пучка ускоренных электронов ухудшается

как для однородной (рис. 2, посредине), так и неодно-

родной (рис. 2, внизу) мишеней. Если в оптимальном

случае потери лазерной энергии в области плазмен-

ного канала (|y| < 3λ) пренебрежимо малы, то для

однородной плазмы они составляют (5–7)% (посре-

дине, справа), а для случая d = 4λ и x = 10λ уже

около 20 %.

Cпектр высокоэнергетичных электронов (серая

кривая) для мишени с короткой преплазмой в усло-

виях оптимальной фокусировки на нее лазерного из-

лучения (d = 5.6λ, x = −10λ) показан на рис. 3 в

сравнении со случаями менее удачной фокусиров-

ки (d = 4λ, x = −5λ) и однородной мишени (пре-

рывистая кривая). По числу частиц и характерно-

му диапазону энергий этот спектр демонстрирует та-

кую же эффективную, и даже слегка лучшую, ге-

нерацию высокоэнергетичных электронов (ср. соот-

ветствующие кривые в диапазоне энергий 150 МэВ

& εe & 30МэВ), как и в случае однородной полуогра-

ниченной плазмы, и такую же, платообразного вида,

форму, свидетельствующую об обогащении спектра

высокоэнергетичными частицами. Отметим, что при

фокусировке лазера на плоскость x = −20λ в са-

мосогласованное пятно размером d = 7.8λ полный

заряд высокоэнергетичных электронов и коэффици-

ент конверсии оказываются существенно ниже, чем

в случае d = 5.6λ, x = −10λ. В этом случае для рас-

сматриваемого градиента плотности исходное пятно

фокусировки (d = 7.8λ) оказывается слишком боль-

шим, чтобы самосогласованно уменьшаться по мере

проникновения импульса в плазму, не допуская его

филаментации, как в случае d = 5.6λ, x = −10λ.

В целом, в случае рассмотренного короткой пре-

плазмы, не превышающего по размеру рэлеевской

длины, фокусировка на него лазерного излучения

не приводит к существенному изменению основных

характеристик генерируемого электронного пучка,

причем при соответствующем подборе области фо-

кусировки и размера фокального пятна возможно и

небольшое улучшение их характеристик. Такая ста-

бильность в генерации электронного сгустка хороше-

го качества связана с подавлением филаментацион-

ной неустойчивости для размеров фокального пят-

на в пределах, определяемых условием РРС (1), и

пренебрежимой малостью потерь энергии лазера в

короткой плазменной короне, Ld ≫ L. Длина исто-

щения, Ld, находилась в [17],

Ld ≃ a0(cτ)nc/8ne , (3)

соответствуя теоретической оценке [18] по порядку

величины и скейлингу от лазер-плазменных пара-

метров. Например, для случая d = 5.6λ (a0 ≃ 17)

(x = −10λ) имеем Ld ≃ 190мкм ≫ L = 10мкм.

4. Мы также провели исследование, подобное

вышеприведенному, но для случая значительно бо-

лее плавного изменения профиля плотности плаз-

мы, L = 50λ, который, безусловно, легче реализу-
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Рис. 2. (Цветной онлайн) Вхождение в мишень лазерного импульса в случае короткой преплазмы для фокусировки

с d = 5.6λ, x = −10λ (вверху) и d = 3λ, x = −10λ (внизу), а также для полуограниченной однородной плазмы для

фокусировки с d = 4λ, x = 10λ (посредине)

ем на практике. В отличие от короткой преплазмы,

чтобы добиться отсутствия потерь в заряде и коэф-

фициенте конверсии в высокоэнергетичные электро-

ны (>30МэВ) требуется подгонка размера лазерного

пятна под электронную плотность плазмы в области

фокуса, в соответствии с (1). Результаты численного

PIC моделирования иллюстрируются рис. 4, на ко-

тором показан полный заряд электронного сгустка

с энергией частиц > 30 МэВ в зависимости от рас-

стояния для нескольких вариантов фокусировки че-

тырехджоульного лазерного импульса на неоднород-

ный профиль плотности плазмы с указанием соот-

ветствующих коэффициентов конверсии, η. На ри-

сунке 4 четко прослеживается улучшение эффектив-

ности ускорения электронов в однородной части ми-

шени (x > 0) при оптимизации фокусировки (см.

кривые снизу вверх). В целом, выход высокоэнерге-

тичных электронов и коэффициент конверсии ока-

зываются более критичны к выбору условий фоку-

сировки на неоднородный профиль плотности, чем в
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Рис. 3. Спектр высокоэнергетичных электронов (пунк-

тирная кривая) в неоднородной мишени с короткой

преплазмой (L = 10λ) для оптимальной фокусировки

лазерного излучения при d = 5.6λ и x = −10λ в сравне-

нии со спектрами для менее удачной фокусировки на

профиль плотности (d = 4λ и x = −5λ; черная сплош-

ная кривая) и для однородной мишени (d = 4λ и x = 0;

серая кривая)

Рис. 4. Заряд сгустка высокоэнергетичных электронов,

генерируемых в неоднородной мишени с характерным

масштабом неоднородности плотности, L = 50λ для

следующих вариантов фокусировки: d = 7.8λ, x =

= −100λ, η = 21.3 (пунктирная кривая); d = 5.6λ,

x = −50λ, η = 12.7 (сплошная черная кривая); d = 4λ,

x = −50λ, η = 8.5 (серая кривая)

случае короткой преплазмы. Вместе с тем, при оп-

тимальном (d = 7.8λ и x = −100λ) условии согла-

сования (1) по-прежнему возможно добиться высо-

кого полного заряда ускоренных электронов и высо-

кого коэффициента конверсии, не отличающихся от

значений для полуограниченной однородной мише-

ни и даже несколько их превосходящих. Это связа-

но с тем, что, несмотря на существенное возраста-

ние лазерных потерь, длина истощения импульса (1)

в оптимальном случае все еще остается существенно

больше расстояния от области фокуса до однородной

части мишени, Ld > |x|. Это подтверждает устой-

чивость РРС, отвечающего структуре типа солито-

на в бездиссипативной среде [19]. На рисунке 5 оп-

Рис. 5. Спектр высокоэнергетичных электронов, гене-

рируемых в неоднородной плазме (L = 50λ) для усло-

вий оптимальной фокусировки, d = 7.8λ и x = −100λ

(черная прерывистая кривая) в сравнении со спектром

для однородной плазмы [20] (серая кривая)

тимальный спектр ускоренных электронов для слу-

чая преплазмы сравнивается со спектром для случая

однородной среды, из сравнения которых легко убе-

диться, что при правильно выбранной фокусировке

наличие преплазмы не ухудшает параметры ускорен-

ных электронов. Как и в случае короткой преплазмы,

мы отмечаем необходимость нахождения оптималь-

ного положения фокуса лазера с самосогласованным

размером горячего пятна, (1), на неоднородном про-

филе плотности для реализации “идеального” РРС.

При этом, благодаря условию согласования (1), не

требуется иметь такое же малое фокальное пятно,

как в случае однородной плазмы, что благоприятно

для эксперимента.

5. Подводя итог проведенному исследованию, от-

метим, что нами получен ответ на возможность ре-

ализации РРС лазерного импульса в неоднородной

плазме, что важно для проведения соответствующих

целенаправленных экспериментов. Если для стан-

дартного кильватерного ускорения в разреженной

газовой плазме этот вопрос давно снят проведенны-

ми экспериментами, то для рассматриваемого слу-

чая мишени с околокритической плотностью было

неясно, насколько в реальной ситуации неоднород-

ной плазмы можно рассчитывать на преимущество

получения электронных сгустков ультрарелятивист-

ских энергий с рекордным полным зарядом при ис-

пользовании обсуждаемого режима самозахвата ла-

зерного света. Теперь можно утверждать, что РРС

может быть реализован при фокусировке мощно-

го лазерного импульса на мишень с околокритиче-

ской плотностью, естественно, имеющей неоднород-
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ный профиль на границе с вакуумом. Это обосно-

вывает возможность создания эффективного источ-

ника высокоэнергетичных электронов для таких со-

циально значимых приложений, как глубокая гамма-

радиография плотных объектов [20], электронная ра-

диотерапия [21] и ядерная фармакология [22]. При

этом важно отметить, что если в случае однородной

мишени достижение необходимой для РРС высокой

интенсивности импульса требует фокусировки в до-

статочно малое пятно, то на естественно возникаю-

щем профиле плотности на границе мишень-вакуум

достаточно иметь пятно большего размера, что легче

реализовать в эксперименте.

Работа выполнена при поддержке гранта Россий-

ского научного фонда # 17-12-01283.
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We address the kinetics of long-lived cyclotron spin-
flip exitations (CSFEs, actually magnetoexcitons) in a
purely electronic quantum Hall system with filling fac-
tor ν = 2. The initial coherent state of CSFEs with
two-dimensional wave vector q = 0 induced by laser
pumping is stochastized over time due to emission of
acoustic phonons. The elementary emission process re-
quires participation of two magnetoexitons, so the ef-
fective rate of phonon emission is proportional to the
excitation density squared, and the stochastization pro-
cess occurs nonexponentially with time.

It is known that the lifetime of CSFEs (see [1, 2])
reaches a record magnitude, 1ms, in a spin-unpolarised
quantum Hall system [3]. In this paper we study the
CSFE stochastization, i.e. decay of an initial coherent
multi-excitonic state, where all excitations have equal
2D momenta q = 0, into a diffusive incoherent state
provided that the total number of excitations remains
constant. When the “zero momentum” ensemble subse-
quently becomes stochastic, the main mass of excitons
in the K-space diffuses to the vicinity of the CSFE en-
ergy dispersion minimum Em, where this energy counted
from its value at the zero momentum is Eq ∼ Em < 0
at q ∼ qm ≈ 0.9/lB (lB is the magnetic length), and
finally CSFEs completely relax/annihilate therefrom.
The stochastization occurs without any change of the
spin state, thus, certainly, it is much faster than the
total CSFE-relaxation process. However, the stochas-
tization is also associated, like relaxation, with emis-
sion of phonons and limited by the laws of conservation
of energy and momentum. In the translationary invari-
ant system, the one-exciton process associated with the
emission of a phonon is kinematically forbidden: the en-
ergy and momentum preservation conditions are never
fulfilled in the case.

We use an approach of “excitonic representation” (for
more details see, e.g., [2] and [4]), which main idea is
to abandon the basis of Fermi one-electron states and
switch to the basis of so-called exciton states that di-
agonalize some essential part of the Coulomb interac-

1)e-mail: dickmann@issp.ac.ru

tion. Besides, in the case of CSFE, exciton states are
eigen states of the Coulomb Hamiltonian to the first or-
der in parameter representing ratio of the characteristic
Coulomb energy to the cyclotron one, and allow to cal-
culate the dispersion function Eq. Exciton states, in con-
trast to single electron states, possess a natural quantum
number, namely, the 2D momentum whose existence is
the consequence of the translational invariance.

We consider the situation where the CSFE ensem-
ble represents a rarefied gas: the number of excitons
N is much smaller than Nφ (number of magnetic flux
quanta). Our two-excitonic process is transition from
the initial coherent state |N〉, where all CSFEs are zero-
momentum magnetoexcitons, to the state |N ;q1,q2〉,
where two of them acquire nonzero momenta q1 and
q2. This transition obeys the momentum and energy
conservation laws:

q1 + q2 − q = 0 (1)
and Eq1 + Eq1 + ǫph(k) = 0, (2)
where ǫph is the acoustic phonon energy, and k =
= (−q, kz) is the phonon wave vector.

Using the excitonic representation approach, one can
express any interaction in terms of special exciton op-
erators. The interaction of electrons with 3D acoustic
phonons is described by Hamiltonian proportional to
the phonon annihilation operator P̂k,s (see [5–7]):

Ĥe-ph =
∑

q,kz,s

P̂k,sHe−ph(q, s) + H. c. (3)

(index s denotes possible phonon polarizations), where
He−ph(q, s) is the electron-phonon vertex averaged over
transverse coordinate z in the quantum well. With the
help of the excitonic representation we calculate the
transition matrix element of operator (3) between the

initial state |N〉 and the final one P̂†
k,s|N ;q1,q2〉,

Mk,s,q1,q2
=

〈q2,q1;N |P̂k,sĤe−ph|N〉
(〈N |N〉〈q2,q1;N |N ;q1,q2〉)1/2

, (4)

and, thus, find the probability of transition per unit of
time according to the well-known formula

Wk,s,q1,q2
=

2π

~
|Mk,s,q1,q2

|2δ[Eq1 + Eq2 + ǫph(k)]. (5)
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If we perform the summation

Rp =
∑

k,s,q2

Wk,s,p,q2
, (6)

we obtain the total probability of transition to a state,
where one of “nonzero” magnetoexcitons has a fixed
wave vector: q1 = p (or q2 = p).

The value Rp (6) represents the rate of appearance of
a magnetoexciton with momentum p due to the consid-
ered process of direct transition from the initial coher-
ent state |N〉 to any state |N ;p,q〉 with unfixed num-
ber q. When studying the problem kinetically, it will
mean the rate of filling of a “one-particle” magnetoexci-
tonic state with specific momentum p (in fact, Rp does
not depend on the p direction). It is obvious that the
total rate induced by phonon-emission, R =

∑

pRp,

is, on the one hand, the rate of the coherent state |N〉
decay/stochastization, and, on the other hand, the rate
of appearance of nonzero magnetoexcitons in the sys-
tem. The physical meaning of the value R allows us to
consider the kinetic equation:

dN/dt = −R ≡ − N2

NφT
. (7)

For our specific case, when B= 4.18T (cf. [8]), we get
numerical value T ≈ 0.88 ns. Solving Eq. (7), we obtain
the time law of change of the number of q = 0 excita-
tions:

n(t) = n(0)/[1 + t n(0)/T ] , (8)

where n(t) = N/Nφ is the concentration of zero-
momentum CSFEs, while n(0) = N(0)/Nφ is the given
total CSFE concentration in the system. When dividing
the ‘partial’ rate Rp by the total one R we obviously
obtain a “one-particle” nonzero magnetoexciton distri-
bution function, Fp = NφRp/R (Fp is normalized as:
∫

Fppdp = 1). Value Fp is the final distribution function
when the stochastization is completed.

It has been assumed that the coherent ensemble
of zero-momentum excitons is the only generator of
nonzero magnetoexcitons with neglecting any subse-
quent evolution of the emerging nonzero magnetoexci-
tonic ensemble. This approach should be suitable if the
relative nonzero CSFE concentration is small and, in ad-
dition, the temperature is sufficiently low to ignore any
phonon-absorption processes. Thermalization is а much
longer process than the stochastization considered. We
compare the distribution function established due to
stochastization with a thermodynamically equilibrium
distribution corresponding to some temperature. The
latter should be Boltzmann due to the rarefaction of
magnetoexiton gas [N(0) ≪ Nφ]

F (T )
p = e−Ep/T/

∫ ∞

0

e−Ep/T pdp . (9)

In Figure 1 we demonstrate both distributions

equally normalized. In the T → 0 limit F
(T )
p ∝ δ(p−qm).

Fig. 1. (Color online) The result of calculating the distribu-

tion function Fp of CSFEs emerging due to the stochas-

tization process (the black line; see text), and the ther-

modynamically equilibrium distribution functions F
(T )
p

at different temperatures (9). All graphs correspond to

B = 4.18T

At temperature T ∼ 0.5K, the stochastization distribu-
tion Fp becomes qualitatively similar to the thermody-

namically equilibrium one F
(T )
p .

So, the presented model results in a nonexponen-
tial decay of the initial coherent CSFE ensemble. The
time dependence of the decay (8) is parameterized by
time T (Fig. 1), e.g., a tenfold decrease will take time
≈ 10T/n(0), therefore, for n(0)6 0.01 it occurs during
&1µs (cf. the 3D characteristic electron-phonon scatter-
ing time [9] which is ∼0.1 ps if q∼kz∼ 1/lB∼106 cm−1,
and the CSFE lifetime which is >50µs at B=4.18T if
estimated on the basis of the recent data [8]).
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For decades thermoelectricity in superconductors
was and remains one of the most intriguing topics of
modern condensed matter physics [1]. The essence of the
so-called thermoelectric effect in metals is illustrated by
a simple relation j = α∇T indicating that electric cur-
rent j can be generated by exposing the system to a
thermal gradient ∇T . Usually the latter effect remains
quite small since contributions from electron-like and
hole-like excitations are of the opposite sign and almost
cancel each other. As a result, the thermoelectric coef-
ficient α turns out to be proportional to a small ratio
between temperature T and the Fermi energy εF , i.e.
α ∝ T/εF .

Quite unexpectedly, already first experiments
with bimetallic superconducting rings [2–4] revealed
the thermoelectric signal which magnitude exceeded
theoretical estimates by several orders of magnitude.
Later on large thermoelectric signals were also observed
in multi-terminal hybrid superconducting-normal-
superconducting (SNS) structures [5–8] frequently
called Andreev interferometers. Furthermore, the
thermopower detected in these experiments was found
to be periodic in the superconducting phase difference
across the corresponding SNS junction. The latter
observation (i) indicates that the thermoelectric signal
in superconductors can be phase coherent and (ii) calls
for establishing a clear relation between thermoelectric,
Josephson and Aharonov–Bohm effects in systems
under consideration. Both issues (i) and (ii) – along
with an experimentally observed large magnitude of
the thermoelectric effect – constitute the key subjects
of our present review.

It follows from the above arguments that large ther-
moelectric effects can be expected provided electron-
hole symmetry is violated in some way. In this case the
contributions from electron-like and hole-like excitations
would not cancel each other anymore and, hence, the

1)e-mail: kalenkov@lpi.ru

thermoelectric coefficient α would not be restricted by
a small parameter T/εF and can become large.

Electron-hole asymmetry in superconducting hybrid
structures can be realized by a number of physical mech-
anisms. As a simple example, let us consider a super-
conducting ring pierced by external magnetic flux Φx

and interrupted by a normal metal as it is schemati-
cally shown in Fig. 1. Quasiparticles propagating from

Fig. 1. (Color online) A simple setup illustrating electron-

hole symmetry breaking due to Andreev reflections (tra-

jectory b). The setup consists of a superconducting ring

pierced by external magnetic flux Φx and attached to a

piece of a normal metal

a normal metal towards a superconducting ring eventu-
ally hit either one NS interface (trajectory a) or both of
them (trajectory b). In either case an incoming electron
with subgap energy may be Andreev-reflected back as a
hole. For quasiparticles propagating along the trajectory
a the probability for this reflection process equals iden-
tically to that for the inverse process, i.e. Re−h

a = Rh−e
a .

At the same time, it is straightforward to demonstrate
[9] that for electrons following the trajectory b the above
equation does not hold anymore, i.e. Re−h

b 6= Rh−e
b pro-

vided Φx 6= Φ0n/2 (where Φ0 is the superconducting
flux quantum) implying that scattering on two NS inter-
faces generates electron-hole symmetry violation in our
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hybrid structure. This electron-hole asymmetry yields a
large thermoelectric effect in the system under consid-
eration [9].

Likewise, one can demonstrate that spin-sensitive
electron scattering in superconductors doped with
point-like magnetic impurities [10] or containing spin-
active interfaces [11–13] may generate electron-hole
symmetry breaking which in turn yields dramatic en-
hancement of the thermoelectric effect. Electron-hole
asymmetry accompanied by large scale thermoelectric
effects are also predicted to occur in superconductor-
ferromagnet hybrids with the density of states spin split
by the exchange and/or Zeeman fields [14, 15]. These
theoretical predictions were verified in experiments with
superconductor-ferromagnet tunnel junctions in high
magnetic fields [16] where large thermoelectric currents
were observed.

In the remaining part of our review we focus our
attention on the phase-coherent nature of thermoelec-
tric effects observed in multi-terminal superconducting-
normal hybrid structures. Such phase coherence mani-
fests itself in a periodic dependence of the thermopower
S on the applied magnetic flux Φx indicating their
close relation to Josephson and Aharonov–Bohm ef-
fects [17]. We demonstrate that coherent oscillations of
the thermopower are controlled by a number of con-
tributions originating from these two effects as well as
from electron-hole asymmetry [18]. The relative weight
of these contributions depends on the relation between
temperature, voltage bias, and an effective Thouless en-
ergy of the setup. We particularly emphasize the role of
the system topology that may have a dramatic impact
on the behavior of S(Φx) in a qualitative agreement with
experimental observations [5–8].

We also analyze a nontrivial interplay between non-
equilibrium effects and long-range quantum coherence
in superconducting hybrid nanostructures exposed to
a temperature gradient. In particular, we demonstrate
that dc Josephson current in multi-terminal hybrid
structures can be efficiently tuned and stimulated by
applying a temperature gradient to such structures [19–
21]. At temperatures T exceeding the Thouless energy
of our device both the supercurrent and the thermo-
electric voltage signal may be strongly enhanced due to
non-equilibrium low-energy quasiparticles propagating
across the system without any significant phase relax-
ation. As a result, the supercurrent decays slowly (al-
gebraically rather than exponentially) with increasing
T and can be further enhanced by a proper choice of
the circuit topology. At large values of the temperature
gradient, the non-equilibrium contribution to the super-
current may become as large as the equilibrium one at
low T .

In addition, we predict a nontrivial current-phase
relation and a variety of transitions between 0- and π-

junction states controlled by the temperature gradient
as well as by the system geometry [19–21].

We hope that theoretical results and predictions dis-
cussed in our review not only shed light on some pre-
viously unresolved issues but also could help to put
forward numerous applications of thermoelectric effects
ranging from thermometry and refrigeration [22] to
phase- coherent caloritronics [23].

This is an excerpt of the article “Phase-coherent
thermoelectricity in superconducting hybrids”. Full text
of the paper is published in JETP Letters journal.
DOI: 10.1134/S0021364021220021
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В фотоэлектронном спектре Th 5p оксида ThO2 наблюдается аномальное спин-орбиталное расщеп-

ление и интенсивная сателлитная структура, а линия Th 5s очень сильно уширена и практически отсут-

ствует. В настоящей работе методами взаимодействия конфигураций и спектральных функций (функций

Грина) в базисе атомных хартри-фоковских функций проведены расчеты фотоэлектронных спектров

Th 5p и Th 5s и получено хорошее согласие с экспериментом. На основании полученных результатов

сделан вывод, что структура этих спектров определяется взаимодействиями состояний, возникающих

при фотоионизации 5p−1 и 5s−1 c состояниями, включающими две дырки и один электрон в дискретном

или непрерывном спектре: 5d−25f(εf) и 5p−15d−1(εf).

DOI: 10.31857/S1234567821220079

Введение. В спектрах рентгеновской фотоэлек-

тронной спектроскопии (РФЭС) An 5p-электронов

в соединениях актиноидов вместо спин-дублета на-

блюдается более сложная структура, а линию An

5s-электронов из-за возникновения такой структуры

трудно наблюдать [1, 2]. Поскольку торий в ThO2 не

содержит неспаренных Th 5f -электронов, то наблю-

даемая сложная структура спектров остовных элек-

тронов не связана с мультиплетным расщеплением,

что существенно упрощает ее расчет и интерпрета-

цию.

Сложная структура спектров Th 5p- и 5s-

электронов рассчитывалась методом взаимодей-

ствия конфигураций и было показано, что эта

структура определяется взаимодействием основных

конечных состояний (Th 5p−1 и Th 5s−1) с состоя-

ниями с двумя вакансиями и одним возбужденным

электроном (Th 5d−25f+1 и Th 5p−15d−15f+1) [3–6].

Целью настоящей работы является детальный

расчет многоэлектронных эффектов, проявляющих-

ся в спектрах РФЭС Th 5p и Th 5s. Для расчета

этих спектров использовались многочастичная тео-

рия возмущений [7] и метод спектральных функ-

ций (функций Грина) [8–10], позволяющие рассчи-

тывать положение и форму линий с учетом взаимо-

действия конфигураций в конечном состоянии. По-

1)e-mail: vgyar@igic.ras.ru; vgyarzh@mail.ru

лученные результаты согласуются с экспериментом и

позволяют понять механизмы возникновения слож-

ной структуры в спектре Th 5p-электронов и почти

полного размытия линии Th 5s-электронов в ThO2.

Экспериментальная часть. Кристаллическая

пленка ThO2 c поверхностной ориентацией (001) на

подложке Si (100) размером 9 × 9 × 2мм3 была по-

лучена методом реактивного магнетронного напы-

ления с использованием установки Omicron в JRC

Карлсруэ (Германия). Подложку перед напылением

пленки очищали этанолом и нагревали до ∼ 600 ◦C
при pO2 2× 10−6 мбар в течение 40–60 мин. Мишень

из металлического тория использовалась как источ-

ник тория с Ar в качестве распыляющего газа при

pAr 5.9×10−4 мбар, и O2 в качестве реактивного газа

при pO2 7×10−6 мбар. Подложка Si поддерживалась

при температуре близкой к 600 ◦C. Пленка напыля-

лась в течение 60 мин при условиях, которые должны

обеспечить толщину пленки от 140 до 360 нм. Полу-

ченный образец был изучен методами РФЭС. Обзор-

ный спектр ThO2 приведен на рис. 1.

Спектр РФЭС Th 5p-электронов кристалличе-

ской пленки ThO2 (см. рис. 2) был зарегистрирован

на спектрометре Kratos Axis Ultra DLD с монохро-

матизированным рентгеновским излучением AlKα

(1486.7 эВ). Поверхность образца изучена после ее

травления ионами 40Ar+. Травление поверхности

ионами Ar+ проводилось при U = 2 кВ и I = 50мкА
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Рис. 1. Обзорный спектр РФЭС кристаллической плен-

ки ThO2 c поверхностной ориентацией (001) на подлож-

ке Si (100)

в течение 50 с. Плотность тока ионов аргона состав-

ляет 0.38 мкА/мм2 при энергии ионов 2 кВ. Угол

травления в спектрометре около 45 градусов. Изме-

ренная скорость травления SiO2 в этих условиях со-

ставляет 7.1 нм/мин.

Величины энергий связи электронов Eb (эВ) при-

ведены в шкале, в которой энергия C 1s-электронов

насыщенных углеводородов на поверхности образца,

принята равной 285.0 эВ. Погрешность при измере-

нии величин энергий связи и ширины линий равна

+0.05 эВ, а при измерении относительных интенсив-

ностей – ±5%.

Метод расчета. Для расчета атомных волно-

вых функций и энергий использовались пакет про-

грамм Атом-М [11] и программа метода Дирака–

Фока М. Б. Тржасковской [12].

Структура спектра РФЭС Th 5p-электронов ато-

ма Th и других близких по заряду ядра атомов, в

частности, U определяется спин-орбитальным рас-

щеплением и динамическим эффектом [13]. В слу-

чае динамического эффекта в РФЭС Th происходит

взаимодействие вакансии в 5p−1-оболочке – основно-

го конечного состояния с возбужденными конечными

состояниями с двумя вакансиями и одним возбуж-

денным электроном 5d−25f+1. Структура спектра

Th 5s-электронов определяется взаимодействием ос-

новного конечного состояния 5s−1 с возбужденными

конечными состояниями с двумя вакансиями и од-

ним возбужденным электроном 5p−15d−15f+1, а так-

же Оже-распадом в состояния непрерывного спектра

5p−15d−1εf(εp). Аналогичный эффект в соединениях

3d-элементов (взаимодействие 3s−1 вакансии с состо-

яниями 3p−23d+1) приводит с расщеплению и сдвигу

3s-линий в РФЭС [14, 15].

Мультиплетное расщепление термов 5d−2 рассчи-

тывалось с использованием теоретических кулонов-

ских интегралов и констант спин-орбитального взаи-

модействия, приведенных в табл. 1. Константе спин-

Таблица 1. Рассчитанные константы спин-орбитального вза-
имодействия ζ и кулоновские интегралы Ri для атома Th

Величина эВ Величина эВ

ζ5p
∗ 31.9 (5d5f |R1 |5f5d) 13.6

ζ5d 2.93 (5d5f |R3 |5f5d) 8.5

ζ5f 0.33 (5d5f |R5 |5f5d) 6.0

(5d5d|R2|5d5d) 14.20 (5p5d|R1|5d5f) 15.6

(5d5d|R4|5d5d) 9.70 (5p5d|R3|5d5f) 9.6

(5d5f |R2|5d5f) 11.18 (5s5d|R1|5p5f) 16.2

(5d5f |R4|5d5f) 7.33 (5s5p|R2|5d5f) 11.67

∗Рассчитанное спин-орбитальное расщепление Th 5p-оболочки
47.9 эВ.

орбитального взаимодействия 31.9 эВ 5p-электронов

соответствует спин-орбитальное расщепление ∆Esl =

= 47.9 эВ, что существенно меньше эксперимен-

тальной разности энергий связи 5p1/2-электронов и

наиболее интенсивного пика структуры 5p3/2, рав-

ной 55.6 эВ. Из таблицы 1 видно, что кулоновский

интеграл (5p5d|R1|5d5f) = 15.6 эВ, определяющий

взаимодействие между состоянием 5p−1 и состо-

яниями 5d−25f+1, близок по величине интегралу

(5d5d|R2|5d5d = 14.20 эВ, определяющему расщеп-

ление термов 5d-оболочки и экспериментальной раз-

ности энергий связей основной линии 5p3/2 и сател-

литов (около 20 эВ, см. рис. 2). Такое соотношение

между положениями уровней и величинами взаимо-

действий между ними не соответствует критерию

применимости теории возмущений и для нахожде-

ния положений линий решалась секулярная матри-

ца. Поскольку для 5d-оболочки кулоновские инте-

гралы (R2 = 14.20 эВ и R4 = 9.70 эВ [11]) существен-

но превышают константу спин-орбитального взаимо-

действия (ζ5d = 2.93 эВ [12]) (см. табл. 1), для этой

оболочки применимо приближение L-S связи.

Мультиплетное расщепление состояний 5d−2 рас-

считывались в два этапа. Сначала была рассчита-

на релятивистская средняя энергия конфигурации

5d−2, а затем расщепление состояний рассчитыва-

лось в приближении L-S-связи.

Величина кулоновского взаимодействия между

конфигурациями 5p−1 и 5d−25f+1, а также энергия

кулоновского взаимодействия внутри каждой из кон-

фигураций имеет вид произведения угловых частей

и радиальных интегралов:
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Рис. 2. Экспериментальный спектр РФЭС Th 5p-электронов кристаллической пленки ThO2 c поверхностной ориента-

цией (001) на подложке Si (100). Линии Ar 2p1/2,3/2-электронов адсорбированного на поверхности аргона при энергии

связи 245.5 и 243.3 эВ слабо перекрываются с основным спектром и были вычтены при обработке

Vγ,δ(ν1ν2ν3ν4) =
∑

λ,µ

αλ
γ,δ(ν1ν2|Rλ|ν3ν4)−

− βµ
γ,δ(ν1ν3|Rµ|ν2ν4), (1)

где νi – набор одноэлектронных квантовых чисел,

λ и µ – мультипольности кулоновских и обменных

интегралов, а коэффициенты при прямом и обмен-

ном членах αλ
γ,β и βµ

γ,β зависят от схемы связи γ и

δ во взаимодействующих состояниях. Кулоновские

интегралы рассчитывались с использованием атом-

ных волновых функций Pν(r), полученных методом

Хартри–Фока [11] по стандартной формуле:

(ν1ν3|Rλ|ν2ν4) =

=

∞
∫

0

Pν1(r)Pν2 (r)dr

∞
∫

0

rλ<
rλ+1
>

Pν3(r
′)Pν4(r)dr

′. (2)

Для расчета угловых частей, определяющих энер-

гии термов использовались методы теории углово-

го момента [16, 17] и табулированные коэффициенты

[18, 19]. При взаимодействии между конфигурация-

ми 5p−1 и 5d−25f состояния ν2 и ν3 совпадают, обмен-

ный член отсутствует, а λ может принимать значе-

ния 1 и 3, по которым производилось суммирование.

В случае промежуточной связи это взаимодействие

может быть представлено диаграммой угловых мо-

ментов, приведенной на рис. 3, где каждой линии со-

ответствует значение углового момента, трем лини-

ям, сходящимся в вершине, соответствует 3j-символ,

по магнитным квантовым числам производится сум-

мирование, а утолщенная линия обозначает умноже-

ние на (2j+1)1/2 [16]. Используя методы приведения

диаграмм угловых моментов [16], получаем:

αλ(L, S, J) =

=
√

(1 + δ(l2, l3))

(

l1 λ l2

0 0 0

)(

l3 λ l4

0 0 0

)

×

× [l1l2l3l4]
1/2[LSJj4]

1/2

{

l1 L l4

l3 λ l2

}

×

×
{

j1 κ l4

1/2 j4 J

}

[j1]
−1/2 ×

×
L+1/2
∑

κ=L−1/2

(−1)2κ+L+3J+l1+l4+j1+j4+1 ×

×
{

l4 j1 κ

1/2 L l1

}{

J 1/2 κ

1/2 L S

}

δ(j1, Jt), (3)
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Рис. 3. Диаграмма угловых моментов для расчета коэффициентов кулоновского взаимодействия αλ начальной вакан-

сии j−1
1 с состояниями с двумя вакансиями и одним возбужденным электроном ((l−1

2 l−1
3 (LS)J)j4)j1 (формула (3).

Три линии, сходящиеся в одной токе обозначают 3j-символ, утолщенная линия с индексом j обозначает множитель

(2j + 1)1/2. Остальные обозначения и метод расчета таких диаграмм приведены в работе [16]

где L, S и J соответствуют терму 2S+1LJ конфигу-

рации 5d8(5d−2), а суммирование идет по всем полу-

целым κ в указанном интервале. Большие круглые

и фигурные скобки обозначают 3j- и 6j-символы со-

ответственно [18], а квадратные скобки [ab] обозна-

чают величину (2a+ 1)(2b+ 1). Формула (3) являет-

ся обобщением нерелятивистской формулы для Оже-

спектров [20] на случай промежуточной связи. Пер-

вый из 6j-символов в формуле (3) присутствует так-

же и в нерелятивистской формуле [20], и из правил

треугольника для 6j-символов [18] следует, что вза-

имодействие исходной вакансии возможно только с

тремя термами 1DJ , 3FJ и 1GJ оболочки 5d8(5d−2). В

случае спектра 5s-электронов использовалась схема

j-j связи и угловые части рассчитывались по стан-

дартным формулам [21].

Спин-орбитальное взаимодействие в незаполнен-

ной оболочке дается формулой [18]:

〈lNLSJ |HSO|lNL′S′J〉 =

= ζ(−1)L
′+S+J [2(2l+ 1)l(l+ 1)]

{

L SJ

S′ L′1

}

×

× 〈lNLSJ |V 11|lNLSL〉, (4)

где V 11 двойной тензорный оператор [17, 18]. Спин-

орбитальное взаимодействие определяет расщепле-

ние термов по J и взаимодействие между ними.

Спектр Th 5p3/2-электронов рассчитывался на

основе решения секулярной матрицы. Собственные

значения секулярной матрицы соответствуют поло-

жениям линий в спектре, а интенсивности линий

равны квадратам элементов собственного вектора,

соответствующего энергии основной линии. В слу-

чае ионизации подоболочки 5p1/2 уровни возбужден-

ной конфигурации 5d−2(2S+1L)5f+1 далеки по энер-

гии от основного состояния, в то время как воз-

можен Оже-распад в состояния непрерывного спек-

тра 5d−2(2S+1L)εp, εf , приводящий к асимметрично-

му уширению линии Th 5p1/2. Для расчета спектра

5p1/2-электронов применялся метод спектральных

функций, согласно которому полный спектр с уче-

том возбуждения сателлитов и распада в состояния

непрерывного спектра дается спектральной функци-

ей исходной вакансии k [7–9]:

Ak(E) =
1

π

ImΣk(E)

(E − εk − ReΣk(E))2 + ImΣk(E)2
, (5)

где E – энергетический параметр Σk(E) –

собственно-энергетическая часть функции Гри-

на вакансии k, действительная и мнимая части

которой во втором порядке теории возмущений

имеют вид:

ReΣ
(2)
k (E) =

∑

Ω,q

(∫ 〈kj|V |iq〉2Ωdεq
E − (εi + εj)Ω + εq

)

, (6)

ImΣ
(2)
k = π

∑

Ω,q

〈kj|V |iq〉2Ωδ(E − (εi + εj)Ω + εq), (7)

где 〈kj|V |iq〉 обозначает кулоновский матричный

элемент с учетом обменного члена и угловых ча-

стей (1), индекс Ω соответствует терму двухдыроч-

ного состояния. Такой подход позволяет одновремен-

но учесть как энергетический сдвиг, возникающий

из-за взаимодействия с возбужденными состояния-

ми, так и уширение вследствие распада в непрерыв-

ный спектр. В случае спектра 5p-электронов k = 5p,

i = j = 5d, а Ω включает L, S и J , соответствую-

щие формуле (3) и рис. 3. Метод спектральных функ-

ций применялся также и для расчета спектра Th 5s-

электронов. В случае спектра 5s-электронов k = 5s,

i = 5p и j = 5d и сумма по Ω включает полные мо-

менты 5p- и 5d-электронов и полный момент J двух

вакансий, а q в формуле (7) соответствует непрерыв-

ному спектру εp и εf .
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Обсуждение результатов. Эксперимен-

тальный РФЭС спектр Th 5p-электронов ThO2

вместо ожидаемого дублета, связанного со спин-

орбитальным расщеплением имеет более сложную

структуру (см. рис. 2). С низкоэнергетической об-

ласти спектра Th 5p3/2-электронов наблюдается

линия с двумя максимумами, а при энергиях связи

194–199 эВ наблюдается широкая полоса сателлитов,

связанная с возбужденными состояниями 5d−25f . С

высокоэнергетической стороны спектра наблюдается

уширенная линия Th 5p1/2-электронов. Отношение

интенсивностей спектров области Th 5p3/2- и области

Th 5p1/2-электронов равно 5 : 1 вместо ожидаемого

значения, равного I(5p3/2) : I(5p1/2) = 2 : 1. Таким

образом, вместо спин-дублета формируется сложная

структура, связанная с многоэлектронными эффек-

тами и мультиплетным расщеплением. Поскольку в

основном состоянии Th отсутствуют 5f -электроны,

расщепление низкоэнергетической линии вблизи

178 эВ нельзя связать с взаимодействием с частично

заполненной 5f оболочкой.

В таблице 2 приведены теоретические энергии

связи, рассчитанные как разности полных энергий

Таблица 2. Теоретические энергии ионизации некоторых
электронных оболочек атома Th, рассчитанные как разности
полных энергий, соответствующие экспериментальные энер-
гии связи ThO2, а также разности этих величин ∆Eb в (эВ)

Теория Эксперимент ∆Eb

4f5/2 352.81 343.7 −8.9

4f7/2 343.29 334.4 −8.9

5p1/2 244.9 234.2 −10.7

5p3/2 197.0 178.7 ∗, 175.2 −18.3 ∗, −21.8

5d5/2 95.7 86.4 −9.3

5d3/2 102.9 93.3 −9.6

∗Наиболее интенсивный пик.

атома с вакансией и нейтрального атома, а также

экспериментальные энергии ионизации этих оболо-

чек в соединении ThO2. Как видно из этой табли-

цы, экспериментальная энергия связи меньше тео-

ретической на 9–10 эВ для всех оболочек, кроме Th

5p3/2, для двух компонент которой сдвиг составляет

18.3 и 21.8 эВ. Из таблицы 2 также видно, что тео-

ретическое спин-орбитальное расщепление находит-

ся в хорошем согласии с экспериментом для оболо-

чек 4f и 5d. В то же время для оболочки 5p экспе-

риментальные разности энергии связи лини 5p1/2 и

двух наиболее интенсивных пиков структуры 5p3/2,

равные 55.5 и 59.0 эВ (см. рис. 2), существенно пре-

вышают теоретическое спин-орбитальное расщепле-

ние 47.9 эВ (см. табл. 1). Для сравнения рассчи-

танных энергий, полученных в атомном приближе-

нии, с экспериментальными значениями в соедине-

ниях обычно используют разность эксперименталь-

ной и теоретических энергий связи, общую для всех

внутренних оболочек [3–6]. Этот сдвиг связан с эф-

фективным зарядом атома и работой входа элек-

трона из образца и примерно одинаков для всех

внутренних оболочек [3–6]. В настоящей работе ис-

пользовался сдвиг энергий связи −9.6 эВ, получен-

ный для линии Th 5d5/2 (см. табл. 2). Рассчитан-

ный спектр Th 5p-электронов состоит из трех групп

линий (рис. 4), которые можно сопоставить лини-

ям 5p1/2, 5p3/2 и сателлитам, т.е. состояниям ти-

па 5d−25f . Многоэлектронные эффекты приводят к

уменьшению энергии связи 5p3/2-электронов, в ре-

зультате чего спин-орбитальное расщепление дости-

гает 62 эВ, что соответствует эксперименту и суще-

ственно превышает теоретическое спин-орбитальное

расщепление 47.9 эВ. Спектроскопический фактор

линии 5p1/2, оцененный как интеграл спектральной

функции (5) в интервале 10 эВ (что соответствует

интервалу в котором экспериментально определя-

лась интенсивность линии) за вычетом фона соста-

вил 0.69. Таким образом теоретические отношение

интенсивностей I(5p3/2) : I(5p1/2) = 2.9 находится

в лучшем согласии с экспериментом, чем статисти-

ческое значение 2.

В работе [22] предполагалось, что линия Th 5s

в РФЭС ThO2, должна наблюдаться при 290.2 ±
±0.8 эВ, т.е. в той же области, где также наблюдается

спектр C 1s-электронов, адсорбированных углеводо-

родов (∼ 285 эВ) и СО2−
3 -группы (∼ 290 эВ). Исполь-

зуя различные методы очистки поверхности (меха-

ническая очистка окисленной поверхности металли-

ческой пластины Th и травление ионами Ar+, а так-

же травление ионами Ar+ порошка и кристалличе-

ской пленки ThO2, нам не удалось наблюдать спектр

Th 5s-электронов. Поскольку соотношение энергий

связи равно Eb(Th 5s) ≈ Eb(Th 5p) + Eb(Th 5d), то

можно предположить, что в спектре в значительной

степени может проявляться динамический эффект.

Так, в результате фотоэмиссии Th 5s-электрона воз-

никает основное конечное состояние с одной ваканси-

ей Th 5s1, которое взаимодействует с возбужденным

состоянием с двумя вакансиями и одним дополни-

тельным 5f -электроном: Th 5p−15d−15f+1. В резуль-

тате взаимодействия этих двух конечных состояний

в спектре РФЭС Th5s возникает сложная структура,

приводящая к уширению линии спектра. Из табли-

цы 3, где приведены энергии связи таких состояний,

видно что состояния 5p−1
3/25d

−1
5/25f5/2 и 5p−1

3/25d
−1
5/25f5/2

имеют энергию связи, меньшую, чем исходная ва-
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Рис. 4. Рассчитанный спектр РФЭС Th 5p-электронов, который сдвинут в сторону меньших энергий связи на 9.6 эВ

для сравнения с экспериментальным спектром

Таблица 3. Теоретические энергии связи возбужденных ко-
нечных состояний с двумя вакансиями ∆E1 и с двумя вакан-
сиями и одним электроном ∆E2 относительно теоретической
энергии основного конечного состояния 5s−1 (307.65 эВ)

Конечное ∆E1 (эВ) Конечное ∆E2 (эВ)

состояние состояние

5p−1
1/2

5d−1
3/2

+55.88 5p−1
1/2

5d−1
3/2

5f5/2 +34.51

5p−1
3/2

5d−1
3/2

+10.31 5p−1
3/2

5d−1
3/2

5f5/2 −11.18

5p−1
3/2

5d−1
5/2

+1.67 5p−1
3/2

5d−1
5/2

f5/2 −22.75

5p−1
3/2

5d−1
5/2

5f7/2 −18.59

кансии 5s−1 на величину порядка атомной едини-

цы. Поэтому взаимодействие конфигураций должно

приводить к увеличению энергии связи исходной ва-

кансии 5s−1. Следует отметить, что матричные эле-

менты взаимодействия основного конечного состоя-

ния 5s−1 с возбужденными конечными состояниями

5p−15d−15f+1+1 велики вследствие совпадения глав-

ных квантовых чисел так же, как и в случае спек-

тра 5p-электронов (см. табл. 1). Из-за сильного спин-

орбитального взаимодействия в 5p- и 5d-оболочках –

энергии конечных состояний для различных значе-

ний полного момента j дырок существенно различа-

ются (см. табл. 3) и по-разному влияют на положение

и форму линии 5s-электронов. Как видно из табл. 3,

энергия состояния 5s−1, рассчитанная с учетом толь-

ко монопольной релаксации, меньше энергий состоя-

ний 5p−15d−1εf+1.

Однако, поскольку все дискретные состояния ти-

па 5p−1
3/25d

−1
j 5f+1

j′ лежат ниже состояний 5s−1, силь-

ное взаимодействие конфигураций приводит к сдви-

гу состояний 5s−1 в сторону больших энергий свя-

зи, где возможен распад в состояния непрерывно-

го спектра 5p−1
3/25d

−1
j εf+1

j′ . Вследствие малой кине-

тической энергии εf -электронов матричные элемен-

ты Оже-распада велики, что приводит к сильному

уширению линии 5s-электронов. Оба эти эффекта –

сдвиг по энергии и Оже-распад учитываются в мето-

де спектральных функций во втором порядке теории

возмущений (формулы (5)–(7)).

На рисунке 5 приведены результаты расчета

Th 5s-спектра методом спектральных функций

(сплошная линия). Полученный спектр уширен гаус-

сианом с полушириной равной экспериментальному

уширению. Для сравнения также показан гауссиан

единичной площади с полушириной, равной экс-

периментальному уширению (пунктирная линия).

Энергия связи электронов этой линии равна теоре-

тической энергии связи, рассчитанной по разности

полных энергий с учетом общего сдвига −9.6 эВ (см.

табл. 2). Из этого рисунка видно, что динамический

эффект приводят к сдвигу спектральной плотности

5s-электронов в сторону больших энергий связи
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Рис. 5. Теоретические спектры РФЭС Th 5s-

электронов. Сплошная линия – спектр, рассчитанный

с учетом многоэлектронных корреляций (см. текст).

Пунктир – спектр без учета многоэлектронных корре-

ляций. В обоих случаях спектры сдвинуты на 9.6 эВ в

сторону меньших энергий связи и уширены гауссианом

(∼ 310 эВ )и очень сильному асимметричному уши-

рению, поэтому линия в спектре практически не

наблюдается.

Выводы. Проведенные в настоящей работе рас-

четы методами спектральных функций и взаимо-

действия конфигураций в базисе атомных функций

Хартри–Фока позволили рассчитать сложную струк-

туру фотоэлектронных спектров Th 5s и Th 5p, ко-

торая определяется многоэлектронными эффектами

в конечном состоянии. Почти полное исчезновение

линии Th 5s и ее сдвиг в сторону больших энергий

связи определяется взаимодействием состояния 5s−1

с состояниями 5p−15d−1f и Оже-распадом в непре-

рывный спектр 5p−15d−1εf . Существенное отличие

спин-орбитального расщепления в спектре Th 5p от

величины, полученной методом Дирака–Фока, свя-

зано с взаимодействием между конечным состояни-

ем 5p−1
3/2 и близкими по энергии состояниями 5d−25f .

Это взаимодействие приводит также к появлению

широкой структуры между линиями 5p1/2 и 5p3/2.

Линия 5p1/2 сильно уширена Оже-распадом в состоя-

ния непрерывного спектра 5d−2εf , что приводит так-

же к уменьшение на 30 % интенсивности этой линии

в экспериментальном диапазоне ± 5 эВ. Полученные

результаты являются следствием сильного взаимо-

действия между электронами оболочек 5s, 5p и 5d в

конечном состоянии, т.е. после фотоиоизации. Инте-

ресно отметить, что теоретические расчеты показа-

ли, что для этих же оболочек в атоме Rn нарушают-

ся правила сумм для фотоионизации и был сделан

вывод о сильных межоболочечных корреляциях [23].

Работа выполнена с использованием оборудова-

ния, приобретенного за счет средств Программы раз-

вития Московского государственного университета.
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В работе исследуется резонансное микроволновое поглощение двумерных электронных систем (ДЭС)

на базе GaAs/AlGaAs гетероструктур с задним металлическим затвором. Реализован режим, когда ско-

рость экранированной плазменной волны в ДЭС, вычисленная в квазистатическом приближении, пре-

восходит скорость света в подложке. Обнаружено, что в этом случае релятивистские эффекты запаз-

дывания приводят к сильному изменению дисперсии двумерного экранированного плазмона, а также

его магнитополевого поведения. Обнаружено, что эффекты запаздывания приводят к сильной ренорма-

лизации циклотронной и плазменной частоты. Установлено хорошее согласие полученных эксперимен-

тальных данных с существующей теорией.

DOI: 10.31857/S1234567821220080

Если единичный электрон с эффективной массой

m∗, помещенный в магнитное поле B, облучить элек-

тромагнитной волной, то на частоте

ωc = eB/m∗ (1)

будет наблюдаться резонансное поглощение энергии

волны. Данное физическое явление получило назва-

ние циклотронного резонанса (ЦР). Циклотронный

резонанс нашел широкое распространение в исследо-

ваниях физических свойств твердых тел. В частно-

сти, ЦР является прямым и удобным способом опре-

деления эффективной электронной массы в полупро-

водниках [1–3].

Одной из актуальных задач современной физики

конденсированного состояния является спектроско-

пия ЦР в двумерных электронных системах (ДЭС)

[4–13]. В ограниченных ДЭС циклотронный резонанс

испытывает сдвиг по частоте за счет плазменного де-

поляризационного эффекта [14]. Это явление мож-

но рассматривать как гибридизацию циклотронно-

го и плазменного колебаний. Одним из важнейших

преимуществ двумерных систем является то, что их

электронную плотность можно изменять в широких

пределах при помощи затвора. В экранированных за-

1)e-mail: nikolai.semenov@issp.ac.ru

твором ДЭС плазменные возбуждения приобретают

линейный (акустический) закон дисперсии [14–23]:

ωAP =

√

nse2h

εε0m∗ q = Vpq, (2)

где ns – концентрация двумерных электронов, h –

расстояние от ДЭС до металлического затвора, ε0 –

электрическая постоянная, ε = 12.8 – диэлектриче-

ская проницаемость GaAs подложки, а q – волновое

число. Выражение (2) получено в квазистатическом

приближении, когда Vp ≪ c/
√
ε. Недавно было теоре-

тически предсказано, что если Vp сравнима или пре-

восходит скорость света в диэлектрической подложке

Vp & c/
√
ε, то должна наблюдаться перенормировка

плазменной и циклотронной частот [24–26]

ωp =
ωAP

√

1 +
V 2
p ε

c2

. (3)

ω′
c =

eB/m∗

1 +
V 2
p ε

c2

=
ωc

1 +
V 2
p ε

c2

. (4)

В настоящей работе экспериментально обнаружена

данная перенормировка циклотронной частоты. Из-

мерена зависимость ренормализации циклотронной

частоты от величины скорости плазменной волны Vp.

Эксперименты проводились на образцах вы-

сококачественных одиночных квантовых ям
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Рис. 1. (Цветной онлайн) (a) – Тепловая карта интенсивности микроволнового поглощения в ДЭС в зависимости от

частоты СВЧ и магнитного поля. Насыщенные бордовые цвета иллюстрируют максимум резонансного поглощения

микроволнового излучения, в то время как темные оттенки синего – его отсутствие. Сплошные черные кривые соответ-

ствуют краевой и циклотронной магнитоплазменным модам ω− и ω+ с циклотронной частотой eB/m∗ (m∗ = 0.067m0).

Сплошной красной кривой показана аппроксимация экспериментальных данных зависимостью (5) с перенормирован-

ной циклотронной частотой ω′

c. Горизонтальными пунктирными линиями черного, красного и зеленого цветов показа-

ны сечения тепловой карты на частотах 5.5, 10.0 и 14.5ГГц соответственно. Они же вынесены на рисунок (b). Сечения

демонстрируют зависимость микроволнового поглощения ДЭС от магнитного поля. Цветными стрелками (в том числе

и на тепловой карте) отмечены максимумы поглощения на соответствующих частотах. Данные получены на образце

с диаметром мезы d = 4мм, толщиной подложки h = 475мкм, и электронной концентрацией ns = 7.5× 1011 см−2

GaAs/AlxGa1−xAs (x = 0.3) с шириной 20 нм. Элек-

тронная плотность ns составляла 7.5 × 1011 см−2,

а подвижность µ = 0.4 × 106 см−2/(В · с) при

температуре T = 4.2K. С помощью оптической

литографии и жидкостного химического травления

из квантовых ям были изготовлены мезы в форме

дисков с диаметрами d = (3−7)мм. Стачиванием

GaAs подложки достигались разные толщины чипов

h = (140−640)мкм, после чего на обратную по

отношению к квантовой яме сторону напылялся

металлический затвор. Всего было изготовлено

11 различных образцов. Плазменные колебания

возбуждались в ДЭС микроволновым излучением с

частотой (1−40)ГГц. Для этого образец помещался

внутрь прямоугольного волновода, где облучался

электромагнитным излучением в частотном диапа-

зоне 10−40ГГц. Альтернативным методом возбуж-

дения двумерной плазмы служило электрическое

поле проволочной антенны, которая приваривалась

ультразвуковой сваркой на чип непосредственно

вблизи мезы. Для детектирования резонансного

поглощения микроволнового излучения использо-

валась оптическая методика [27, 28], основанная на

высокой чувствительности спектра рекомбинантной

фотолюминесценции ДЭС к разогреву. Эксперимен-

ты проводились в заливном гелиевом криостате при

температуре T = 4.2К. Магнитное поле (0−0.4)Тл

создавалось сверхпроводящим магнитом и было

направлено перпендикулярно поверхности образца.

На рисунке 1a представлена карта интенсивно-

сти резонансного микроволнового поглощения в за-

висимости от частоты СВЧ возбуждения и магнит-

ного поля. Измерения проводились на образце с тол-

щиной подложки h = 475мкм и диаметром мезы d =

= 4мм. Показательные кривые поглощения для трех

отдельно взятых частот представлены на рис. 1b.

Они демонстрируют выраженные резонансы, поло-

жение которых в исследуемом диапазоне магнитных

полей хорошо описывается дипольным приближени-

ем (красная сплошная кривая на рис. 1a) [29, 30]:
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ω± = ±ω
′
c

2
+

√

ω′
c

2

2

+ ω2
p, (5)

где ωp – плазменная частота в нулевом магнитном

поле, а ω′
c – эффективная циклотронная частота.

Низкочастотная ветвь магнитодисперсии (ω−) соот-

ветствует краевому магнитоплазмону – возбужде-

нию электронной плотности, распространяющемуся

вдоль края ДЭС [31, 32]. Высокочастотная ветвь маг-

нитодисперсии отвечает возбуждению циклотронной

магнитоплазменной моды (ω+) – коллективному цик-

лотронному движению электронов по всей площади

ДЭС [33, 34].

Особенностью полученных экспериментальных

данных является сильное отличие плазменной час-

тоты fp = (9.3 ± 0.1)ГГц в нулевом магнитном поле

от вычисленной в квазистатическом приближении

fAP = ωAP/2π = 19.6ГГц. При вычислениях для

экранированного плазмона в диске использовался

волновой вектор q = 3.7/d [32]. Как было показано

в работе [35], релятивистские эффекты запазды-

вания [36] приводят к модификации линейной

дисперсии экранированного плазмона в нулевом

магнитном поле. Синие круги на рис. 2 соответ-

Рис. 2. (Цветной онлайн) Дисперсия экранированного

двумерного плазмона в нулевом магнитном поле. По-

ложение точек, соответствующих экспериментальным

данным, хорошо описывается теоретической зависимо-

стью (3) (сплошная прямая). Для сравнения на рисунке

приведена пунктирная прямая, отвечающая дисперсии

плазменного возбуждения в квазистатическом прибли-

жении (2). Данные получены на образцах с толщиной

подложки h = 640мкм, и электронной концентрацией

ns = 7.5× 1011 см−2

ствуют измеренным плазменным частотам для

образцов с толщиной h = 640 мкм и диаметрами

d = 3, 4, 5, 6 и 7 мм. Дисперсионная зависимость

экранированного плазмона, полученная в квази-

статическом приближении для экранированной

ДЭС (2), показана пунктирной линией. Видно, что

экспериментальные точки лежат существенно ниже.

Они хорошо описываются выражением, учитываю-

щим гибридизацию плазмона со световой волной в

подложке (3) (сплошная синяя прямая) [26, 25].

Важным наблюдением является то, что гибриди-

зация плазменной волны со светом приводит к силь-

ному изменению магнитополевого поведения мод.

Действительно, на рис. 1a черной сплошной кривой

показана магнитодисперсия для экранированного

плазмона, вычисленная по формуле (5) в квазистати-

ческом приближении для неперенормированной цик-

лотронной частоты ωc = eB/m∗, где m∗ = 0.067m0.

Красная кривая соответствует подгонке формулы (5)

к экспериментальным данным с циклотронным на-

клоном ω′
c/B = e/mc и плазменной частотой ωp

в качестве свободных параметров. Видно, что при

ω′
c = (0.35± 0.01)ωc подгоночные кривые хорошо со-

гласуются с экспериментальными точками как для

циклотронной ω+(B), так и для краевой ω−(B) маг-

нитоплазменных мод. Такое поведение может быть

описано в рамках теоретической модели [24, 25], ко-

торая учитывает влияние релятивистских эффектов

запаздывания. В этой модели происходит перенор-

мировка циклотронной частоты согласно формуле

(4). Для проверки этого утверждения был проведен

сравнительный анализ наклонов магнитодисперсии

экранированного плазмона для всех образцов. Каж-

дая магнитодисперсия была аппроксимирована вы-

ражением (5) с циклотронным наклоном ω′
c/B в ка-

честве свободного параметра. Это позволило полу-

чить эффективный наклон циклотронного резонан-

са ω′
c/B и сравнить его с ωc/B = e/m∗. Заметим,

что для акустических плазменных возбуждений ре-

нормализация циклотронной частоты контролирует-

ся двумя параметрами: электронной концентрацией

ns и расстоянием от двумерной электронной системы

до экранирующего затвора h, а именно:

ωc

ω′
c

= 1 +
nse

2h

ε0m∗c
. (6)

На рисунке 3 представлена зависимость измерен-

ного экспериментально отношения ωc/ω
′
c как функ-

ция толщины полупроводниковой подложки. Экспе-

риментальные точки были получены для образцов с

толщиной h = 640, 475, 380, 340, 280, 215 и 140 мкм

при фиксированном диаметре дисков d = 4мм. По-

лученные экспериментальные данные отлично согла-

суются с теоретическим предсказанием (6) (красная

линия на рис. 3). Таким образом, изменяя толщину
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Рис. 3. (Цветной онлайн) Экспериментально получен-

ная зависимость отношения ωc/ω
′

c от толщины подлож-

ки образца. Прямой линией показан график теоретиче-

ской зависимости (4). Данные получены на образцах с

диаметром мезы d = 4мм и электронной концентраци-

ей ns = 7.5× 1011 см−2

подложки, оказывается возможным управлять силой

взаимодействия колебаний электронной плазмы со

светом.

В результате, в работе исследовано магнитопо-

левое поведение плазменных возбуждений в дисках

ДЭС в условиях одновременно сильного экранирова-

ния и сильного запаздывания. Показано, что эффек-

ты запаздывания приводят к перенормировке как

плазменной, так и циклотронной частоты. Расстоя-

ние от затвора до плоскости двумерных электронов

(как и их концентрация) выступает инструментом

управления мерой взаимодействия света с магнито-

плазмонами в ДЭС.

Работа выполнена в рамках государственного

задания Федерального государственного бюджет-

ного учреждения науки Института физики твер-

дого тела им. Ю. А. Осипьяна Российской акаде-

мии наук. Авторы признательны А. А. Заболотных и

В. А. Волкову за плодотворное обсуждение результа-

тов работы.
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В рамках безмодельного подхода по данным незеркального рентгеновского рассеяния исследова-

ны спектральные свойства корреляционной функции высот межслойных границ в ламеллярной пленке

1,2-дистеароил-sn-глицеро-3-фосфохолина, нанесенной на поверхности гидрозоля аморфных наночастиц

кремнезема. Анализ данных показывает, что спектр межслойных шероховатостей в мультислое каче-

ственно отличается от предсказания теории капиллярных волн во всем рассмотренном интервале про-

странственных частот.

DOI: 10.31857/S1234567821220092

Жесткое рентгеновское излучение в силу малой

длины волны является тонким инструментом для

исследования, определения и контроля внутренней

структуры монослоев, наноразмерных пленочных и

многослойных покрытий, которые широко использу-

ются в электронике, спинтронике и оптике [1]. Ранее

в работе [2] продемонстрирована новая мультислой-

ная технология, позволяющая формировать плоские

ламеллярные структуры из дифильных молекул цви-

терионных фосфолипидов на поверхности гидрозоля

аморфных наночастиц кремнезема. Недавно в работе

[3] по данным диффузного рассеяния и рефлектомет-

рии в рамках модельного подхода с использованием

формализма первого борновского приближения ис-

каженных волн [4] получена противоречивая оценка

для величины межслойной шероховатости липидно-

го мультислоя. Ниже мы приводим новые и система-

тические экспериментальные данные для незеркаль-

ной компоненты упругого рассеяния на пленке фос-

фолипида DSPC, анализ которых проведен с привле-

чением безмодельного подхода, разработанного ра-

нее Кожевниковым для оценки качества покрытий

твердотельных зеркал [5]. Данный метод позволя-

ет, в частности, исследовать спектральные свойства

корреляционной функции высот межслойных гра-

1)e-mail: tikhonov@kapitza.ras.ru; volkov.y@crys.ras.ru

ниц [6], которая, как оказалось, имеет некапиллярно-

волновую природу.

Технология приготовления ламеллярных пленок

1,2-дистеароил-sn-глицеро-3-фосфохолина (DSPC,

C44H88NO8P) на поляризованной поверхности кол-

лоидного раствора кремнезема [7] подробно описана

в работе [3]. Образцы приготавливались и изуча-

лись при нормальных условиях во фторопластовой

тарелке диаметром ∼ 100мм [8], помещенной в

герметичный контейнер с рентгенопрозрачными

окнами. В качестве подложки использовались рас-

творы аморфных наночастиц кремнезема диаметром

≈ 12 нм (Grace Davison, Ludox HS-40, pH≈ 9.7) с

массовой долей SiO2 примерно 40 % и концентрацией

катионов Na+ примерно 0.2 моль/л [9, 10].

Рентгеновские измерения были проведены на ла-

бораторном дифрактометре с подвижной системой

источник-детектор на рабочей длине волны Kα-

линии меди λ = 1.5405± 0.0001 Å (энергия фотонов

E ≈ 8048.1 эВ) [11]. Трехщелевая коллимационная

система обеспечивала угловую ширину зондирующе-

го пучка в плоскости падения ∆θ0 ∼ 10−4 рад. Из-

мерения зависимостей коэффициента отражения R

и интенсивности диффузного рассеянного I от угла

рассеяния в плоскости падения θ проводились сцин-

тилляционным детектором SCSD-4 (Radicon) с угло-

вым разрешением ∆θ ∼ 2 · 10−4 рад.
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На рисунке 1 показана экспериментально изме-

ренная угловая зависимость коэффициента отраже-

Рис. 1. (Цветной онлайн) Зависимость коэффициента

отражения R от угла скольжения θ для мультислоя

DSPC на поверхности гидрозоля 12-нм наночастиц

SiO2. Кружки – экспериментальные точки. Сплошная

линия – расчет в рамках безмодельного подхода

ния R(θ). На рисунке 2a–d приведены угловые рас-

пределения диффузного (незеркального) рассеяния

Φ(θ0, θ) при углах скольжения θ0 = 0.14◦, 0.42◦, 0.67◦

и 1.3◦, соответственно,

Φ(θ0, θ) =
1

I0

dI

dθ
,

где I0 – интенсивность падающего луча. Отметим,

что значения углов скольжения были выбраны в со-

ответствии с положением критического угла полно-

го внешнего отражения θc = λ
√

reρb/π ≃ 0.17◦ (где

re = 2.814 · 10−5 Å – классический радиус электрона,

а ρb ≈ 0.40 e−/Å−3 – средняя электронная концен-

трация в подложке) и экстремумов зеркального от-

ражения вблизи первых двух брэгговских пиков на

кривой R(θ).

Восстановление структуры мультислоя было про-

ведено в рамках модельно-независимого подхода, ос-

нованного на асимптотическом продолжении коэф-

фициента отражения R(qz) в область больших зна-

чений qz = (4π/λ) sin θ [5]. Ранее мы успешно при-

менили этот подход к описанию поверхности крем-

неземных гидрозолей с нанесенным фосфолипидным

монослоем [12]. В этом методе отсутствует необходи-

мость в априорном предположении о форме профи-

ля электронной концентрации поперек поверхности,

которое делается в традиционном модельном подхо-

де [13].

Модельно-независимый подход позволяет непо-

средственно получить абсолютное распределение по-

ляризуемости среды δ(z) и, соответственно, распре-

деление электронной плотности ρ(z) ≈ πδ(z)/(reλ
2).

В рассматриваемом случае поляризуемость пред-

ставляется в виде кусочно-непрерывной функции с

особыми точками ∆1(zj), в которых 1-я производная

dδ/dz меняется скачкообразно. При этом асимптоти-

ка спада кривой отражения на рис. 1 удовлетворяет

условию R(qz → ∞) ∼ 1/q6z , что отличается от ак-

сиоматически применяемой в прочих рентгеновских

подходах асимптотики Порода ∼ 1/q4z [14]. Процеду-

ра реконструкции профиля, в свою очередь, состоит

из численной подгонки расчетной угловой зависимо-

сти коэффициента отражения Rc(θ, ρ(z)) к экспери-

ментально измеренной R(θ), используя положение и

значение особых точек ∆1(zj) в качестве дополни-

тельной регуляризации. Более детально этот метод

изложен в работах [5, 15].

На рисунке 3 представлен рассчитанный безмо-

дельный профиль ρ(z) для мультислоя DSPC с пе-

риодом d ≈ 68 Å, нормированный на значение объем-

ной электронной плотности воды ρw = 0.333 e−/Å−3.

Соответствующая ему расчетная кривая отражения

показана на рис. 1 сплошной линией.

В общем случае двумерная индикатриса рассея-

ния от произвольной структуры из M слоев имеет

вид [16]:

Φ(θ0, θ, ϕ) =

=
k4

(4π)2 sin θ0

M+1
∑

i,j=1

ai(θ0, θ)a
∗
j (θ0, θ)× PSDij(ν), (1)

где

aj(θ0, θ) = (δj−1 − δj)ψ(zj , θ0)ψ(zj , θ);

δ0 = 0, δM+1 = δ+,

δj – поляризуемость j-го слоя, δ+ – поляризуемость

подложки, ψ(z, θ) – волновая амплитуда в среде,

k = 2π/λ – волновое число, суммирование ведется

по всем парам границ раздела структуры, а кросс-

корреляционные функции

PSDij(ν) =

∫ S

〈ζi(p)ζj(p+ p′)〉 exp(iνp)d2p,

где p = (x, y) – латеральный вектор, S – пло-

щадь облучаемой поверхности, ζj(p) – функция вы-

соты рельефа j-й границы раздела, и ν = k| cos θ −
−cos θ0| – пространственная частота. Очевидно, точ-

ный анализ рассеяния требует учета 2M + 1 кросс-
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Рис. 2. (Цветной онлайн) Индикатрисы рассеяния Φ(θ0, θ) от мультислоя DSPC при углах скольжения θ0: (a) – 0.14◦,

(b) – 0.42◦, (c) – 0.67◦ и (d) – 1.31◦. Кружки – экспериментальные точки. Сплошные линии – расчет в рамках безмо-

дельного подхода

корреляционных функций PSD(ij), что делает эту за-

дачу плохо обусловленной применительно к системе

с большим числом слоев.

Для дальнейшего рассмотрения были приняты

следующие упрощающие предположения:

• все слои в структуре описываются одной и той

же моделью липидного бислоя [3];

• шероховатости всех границ раздела полностью

коррелированы, т. е. 〈ζ(p, z)ζ(p, z + d)〉 = 1;

• шероховатости всех границ раздела описыва-

ются одной и той же функцией спектральной

плотности мощности высоты шероховатостей

(корреляционным спектром) PSD(ν);

• шероховатости всех границ раздела являются

изотропными, т.е. спектр шероховатостей PSD

зависит только от модуля пространственной

частоты ν ≡ 2π/|p|.

В рамках этих предположений возможно вычисление

индикатрисы рассеяния по упрощенному алгоритму

[17].

Пусть внутри периодической полубесконечной

структуры распределение поля подчиняется следу-

ющему условию [18]:
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Рис. 3. Распределение электронной плотности ρ(z) по

глубине, нормированное на электронную плотность во-

ды ρw = 0.333 e−/Å−3, для мультислоя DSPC на по-

верхности гидрозоля 12-нм наночастиц SiO2, которое

рассчитано в рамках модельно-независимого подхода

ψ(z, θ) = eiη(θ)z · u(z, θ), (2)

где u(z, θ) – периодическая функция с регулярным

интервалом d. Тогда достаточно вычислить значения

функции u(z) только в точках z = 0 и z = Γd, где

Γ – толщинный параметр, соответствующий положе-

нию границы раздела между элементами периодиче-

ского слоя. В свою очередь, зная модель периоди-

ческого слоя и амплитудный коэффициент отраже-

ния r(θ) от всей структуры, можно рассчитать функ-

ции u(0, θ) = 1 + r(θ), u(Γd, θ) = ψ(Γd, θ)e−iη(θ)Γd и

e−iη(θ)d = ψ(d, θ)/u(0, θ) в явном виде по методике,

детально изложенной в [17]. Окончательное выраже-

ние для индикатрисы рассеяния от такой периодиче-

ской структуры имеет вид:

Φ(θ0, θ) =
k4

4 sin θ0
PSD(ν) ×

×
∣

∣

∣

∣

∣

(δ2 − δ1)
[

ω(0)eiχ − ω(Γd)eiχΓ
]

1− eiχ
+ δ1ω(0)

∣

∣

∣

∣

∣

2

, (3)

где

ω(z) = u(z, θ0)u(z, θ)

и

χ = η(θ0)d+ η(θ)d

в случае полностью коррелированных шероховато-

стей разных границ раздела с одной и той же функ-

цией PSD(ν). Отметим, что первое слагаемое под мо-

дулем в (3) описывает суммарное рассеяние от всех

внутренних границ раздела, а второе слагаемое –

рассеяние от внешней поверхности структуры.

В свою очередь, для количественного описа-

ния шероховатости стохастической поверхности (изо-

тропной) удобно использовать трехпараметрическую

K-корреляционную функцию [19]:

PSD(ν) =
σ2ζ2ch

π(1 + ζ2c ν
2)1+h

, (4)

где σ – среднеквадратичная высота шероховатости,

ζc – характерный корреляционный радиус, h – пара-

метр фрактальной размерности рельефа.

Далее задача характеризации рассеяния в рам-

ках принятых упрощенных предположений сводится

к нахождению этих трех параметров путем одновре-

менной численной подгонки расчетных индикатрис

рассеяния Φ(θ0, θ,PSD) к экспериментальным зави-

симостям для различных значений θ0 (рис. 2).

Границы интервала пространственных час-

тот νmin . . . νmax, задействованных в эксперименте

рассеяния, определяются максимальным зна-

чением угла θ′ ≈ 7◦, при котором возможно

разделить поверхностное рассеяние от объемного

фона, и угловым разрешением детектора ∆θ. Та-

ким образом, νmax ∼ k(1 − cos θ′) ∼ 0.3 нм−1, а

νmin ∼ k sin θ′∆θ ∼ 10−5 нм−1.

Найденные параметры составили σ = 8.1 Å,

ζc = 0.43мкм, h = 0.23; соответствующая им K-

корреляционная функция приведена на рис. 4. Рас-

четные индикатрисы рассеяния Φ(θ0, θ,PSD) показа-

ны на рис. 2 сплошными линиями.

Относительно большая величина параметра σ

связана с особенностями процесса упорядочения ла-

меллярной структуры, который происходит в усло-

виях транспорта ионов электролита и гидратной во-

ды [20]. Последний возникает благодаря явлению

электропорации липидного бислоя (диэлектрической

неустойчивости) [21, 22] в электрическом поле на по-

верхности гидрозоля и неизбежно приводит к обра-

зованию множества дефектов структуры, проявля-

ющихся в некапиллярно-волновом уширении границ

между липидными слоями.

В работе [3] анализ данных проведен из предпо-

ложения, что спектр PSD(ν) корреляционной функ-

ции высот описывается капиллярно-волновой моде-

лью [23]

PSD(ν) =
kBT

4πγ
· 1

ν2 + ρg/γ
, (5)

где kB – постоянная Больцмана, T – температура,

γ – поверхностное натяжение, ρ – плотность жид-
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Рис. 4. (Цветной онлайн) Функция спектральной плот-

ности мощности шероховатостей межслойных границ

PSD(ν). Непрерывная линия 1 – расчет по (4) при

σ = 8.1 Å, ζc = 0.43мкм, h = 0.23. Штрих-пунктирная

линия 2 – спектр корреляционной функции капилляр-

ных волн, рассчитанный по (5) при γ = 42мН/м

кости, g = 9.81м/с2 – ускорение свободного паде-

ния. На рисунке 4 штрих-пунктирной линией пока-

зан спектр (5), соответствующий характерной для

липидной пленки DSPC величине γ = 42мН/м (σ =

= 3.5 Å).

Хотя приведенная ранее в [3] оценка для шерохо-

ватости (интегральная величина) σ = 5−7 Å близка к

полученной в рамках безмодельного расчета, однако

она соответствует капиллярно-волновой структуре с

γ, лежащем в физически недостижимом диапазоне

(γ < 10мН/м). Это отражает принципиальное от-

личие спектральных зависимостей (4) и (5) во всем

рассмотренном интервале пространственных частот.

Так, более быстрый спад PSD-функции с увеличе-

нием пространственной частоты указывает на мень-

ший вклад, по сравнению с модельным спектром ка-

пиллярных волн (5), латеральных возмущений плот-

ности в шероховатость (однородные ориентирован-

ные бислои). Схожие выводы были получены ранее

в работах [24, 25] для бислоев DMPC и DPPC в рам-

ках теории смектических жидких кристаллов. Одна-

ко непосредственно статистика шероховатости авто-

рами в этих публикациях не обсуждается, а рассмот-

рение ламеллярных структур ограничивается только

модельно-зависимыми оценками для таких величин

липидного бислоя, как модуль изгиба и сжатия.
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выполнения работ по Государственному заданию

институтов РАН. Измерения в лабораторных

условиях выполнены при поддержке гранта Рос-

сийского фонда фундаментальных исследований

# 19-29-12045-мк. Теоретическая часть работы вы-

полнена за счет гранта Российского научного фонда

(проект # 18-12-00108). Участие Ю. А. Ермакова

поддержано грантом Российского фонда фунда-

ментальных исследований # 19-04-00242-а. Авторы

благодарны компании Grace Davison за предостав-

ление растворов коллоидного кремнезема.

1. M. Tolan, X-ray Scattering from Soft-Matter Thin

Films, Springer Tracts in Modern Physics, Springer,

Berlin, Heidelberg (1999), v. 148.

2. А.М. Тихонов, Письма в ЖЭТФ 92, 394 (2010).

3. А.М. Тихонов, ЖЭТФ 158, 821 (2020).

4. S.K. Sinha, E.B. Sirota, S. Garoff, and H.B. Stanley,

Phys. Rev. B 38, 2297 (1988).

5. I. V. Kozhevnikov, Nucl. Instr. Meth. Phys. Res. A 508,

519 (2003).

6. А.М. Тихонов, В. Е. Асадчиков, Ю.О. Волков,

Б. С. Рощин, B. Хонкимаки, М. Бланко, ЖЭТФ 159,

5 (2021).

7. A.M. Tikhonov, J. Chem. Phys. 130, 024512 (2009).

8. А.М. Тихонов, В. Е. Асадчиков, Ю.О. Волков,

А.Д. Нуждин, Б. С. Рощин, ПТЭ 1, 146 (2021).

9. T. Graham, Trans. Roy. Soc. (London) 151, 183 (1861).

10. J. W. Ryznar, Colloidal Chemistry: Theoretical and

Applied, ed. by J. B. Alexander, Reinhold Publishing

Corporation, N.Y., USA (1946), v.VI.

11. В. Е. Асадчиков, В. Г. Бабак, А.В. Бузмаков и др.

(Collaboration), ПТЭ 3, 99 (2005).

12. В. Е. Асадчиков, В.В. Волков, Ю. О. Волков,

К.А. Дембо, И.В. Кожевников, Б.С. Рощин,

Д.А. Фролов, А.М. Тихонов, Письма в ЖЭТФ 94,

625 (2011).

13. L. Hanley, Y. Choi, E.R. Fuoco, F.A. Akin,

M. B. J. Wijesundara, M. Li, A.M. Tikhonov, and

M. L. Schlossman, Nucl. Instrum. Methods Phys. Res.

B 203, 116 (2003).

14. P. Z. Wong, Phys. Rev. B 32, 7417 (1985).

15. I. V. Kozhevnikov, L. Peverini, and E. Ziegler, Phys.

Rev. B 85, 125439 (2012).

16. А.В. Виногpадов, И.В. Кожевников, Отpажение и

pассеяние pентгеновского излучения от шеpохова-

тых повеpхностей, Тpуды ФИАН, Наука, M. (1989),

т. 196, с. 18–46.

17. I. V. Kozhevnikov, Nucl. Instrum. Methods Phys. Res.

A 498, 482 (2003).

18. В. А. Якубович, В. М. Старжинский, Линейные диф-

ференциальные уравнения с периодическими коэффи-

циентами, Наука, М. (1972).

Письма в ЖЭТФ том 114 вып. 9 – 10 2021



О спектре межслойных шероховатостей в фосфолипидном мультислое 679

19. G. Palasantzas, Phys. Rev. B 48, 14472 (1993).

20. А.М. Тихонов, В. Е. Асадчиков, Ю. О. Волков,

Б.С. Рощин, И.С. Монахов, И.С. Смирнов, Письма

в ЖЭТФ 104, 880 (2016).

21. J.M. Crowley, Biophys. J. 13, 711 (1973).

22. K.C. Melikov, V.A. Frolov, A. Shcherbakov,

A.V. Samsonov, Yu.A. Chizmadzhev, and

L.V. Chernomordik, Biophys. J. 80, 1829 (2001).

23. A. Braslau, P. S. Pershan, G. Swislow, B. M. Ocko, and

J. Als-Nielsen, Phys. Rev. A 38, 2457 (1988).

24. R. Zhang, S. Tristram-Nagle, W. Sun, R. L. Headrick,

T. C. Irving, R.M. Suter, and J. F. Nagle, Biophys. J.

70, 349 (1996).

25. H. Petrache, N. Gouliaev, S. Tristram-Nagle, R. Zhang,

R.M. Suter, and J. F. Nagle, Phys. Rev. E 57, 7014

(1998).

Письма в ЖЭТФ том 114 вып. 9 – 10 2021



Письма в ЖЭТФ, том 114, вып. 10, с. 680 – 684 c© 2021 г. 25 ноября

Пьезоэлектрические свойства пористого кремния

В. А. Морозов+, А. Г. Зегря∗, Г. Г. Зегря∗1), Г. Г. Савенков×

+Санкт-Петербургский государственный университет, 199034 С.-Петербург, Россия

∗Физико-технический институт им. А.Ф.Иоффе РАН, 194021 С.-Петербург, Россия

×Санкт-Петербургский государственный технологический институт (технический университет),
190013 С.-Петербург, Россия

Поступила в редакцию 25 июля 2021 г.
После переработки 10 октября 2021 г.

Принята к публикации 12 октября 2021 г.

На основании теоретического анализа и прямых экспериментов с образцами на основе пористого

кремния n- и p-типа установлено, что пористый кремний, в связи с понижением симметрии кристал-

лической решетки, становится пьезоэлектриком. Показано, что оба типа (n- и p-) пористого кремния

обладают пьезоэлектрическими свойствами; при этом пьезоэлектрические свойства пористого кремния

n-типа, в 2.5 слабее пьезоэлектрических свойств пористого кремния p-типа, при одной и той же степени

пористости. Это объясняется тем, что при одной и той же степени пористости, поры в кремнии p-типа

более широкие и ровные при удалении от поверхности вглубь материала, а в пористом кремнии n-типа

более узкие и извилистые.

DOI: 10.31857/S1234567821220109

1. Введение. Пористый кремний (por-Si), обла-

дая рядом физико-химических свойств, не характер-

ных для однородного кристаллического кремния, на

сегодняшний день является перспективным матери-

алом для применения в различных отраслях науки

и техники [1–4]. Так, например, por-Si может быть

применён в светоизлучательной оптоэлектронике [5],

фотонике, в энергетике – в качестве мощного концен-

трированного источника энергии [4].

Наряду с этим в различных областях современ-

ной техники широко используются пьезоэлектриче-

ские материалы. В последние годы большое внима-

ние уделяется получению биосовместимых материа-

лов, упорядоченных на нано- и микроуровне и об-

ладающих большими пьезоэлектрическими коэффи-

циентами. Такие материалы необходимы как в био-

медицине для создания клеточных структур и био-

сенсоров, так и в микроэлектронике, для разработ-

ки биосовместимых элементов. Кроме биомедицины

и микроэлектроники пьезоэффект используется и в

других важнейших самостоятельных областях науки

и техники [6].

Кандидатами для таких применений являются

самые различные материалы, в том числе и пори-

стый кремний. Однако до настоящего времени иссле-

дования по изучению пьезоэлектрических свойств и

1)e-mail: zegrya@theory.ioffe.ru

измерению пьезоэлектрических характеристик пори-

стого кремния носили единичный характер [7].

В работе [7] был установлен обратный пьезоэф-

фект для пластинок в виде дисков из por-Si (n-типа)

с пористостью 60 %, толщиной 50 мкм и диаметром

25.4 мм. После изготовления пластинок они пассиви-

ровались в кислородной атмосфере в течение 30 мин

при температуре 450 ◦C.

Отметим, что в работе [7] отклик материала до-

стигал своего пика изгибной деформации только че-

рез минуту после приложенного электрического на-

пряжения, что в указанной работе не нашло своего

объяснения. Хотя, в принципе, этот эффект может

быть связан с джоулевым нагревом пластинки.

Настоящая работа направлена на исследование

прямого пьезоэлектрического эффекта и измерению

пьезоэлектрических характеристик пористого крем-

ния. Диаметр пор позволяет классифицировать по-

ристый кремний следующим образом [1]: нанопори-

стый кремний, для которого диаметр пор не превы-

шает 2 нм; мезопористый кремний, диаметр пор на-

ходится в диапазоне от 2 до 50 нм; макропористый

кремний, диаметр пор более 50 нм.

2. Структурные свойства пористого крем-

ния. Для получения пористого кремния мы исполь-

зовали две партии пластин монокристаллического

кремния с высоким уровнем легирования бором (p-

типа) и мышьяком (n-типа) порядка 1.1 · 1019 см−3.
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Слои пористого кремния получали путем двусто-

роннего электрохимического травления в гальвано-

статическом режиме пластин монокристаллическо-

го кремния толщиной 750 мкм с ориентацией по-

верхности 〈100〉. В качестве электролита использо-

валась смесь равных объемов плавиковой кислоты

(48 % HF) и этилового спирта.

Электрохимическое травление пластин высоколе-

гированного кремния позволяет получать механиче-

ски стабильные слои мезопористого материала тол-

щиной пористого слоя до ∼ 250 мкм, диаметром пор

20–30 нм, толщиной стенок между порами 3–10 нм, и

пористостью до ∼ 75 %. Структура таких слоев фор-

мируется системой ветвящихся пор, распространя-

ющихся преимущественно вдоль кристаллографиче-

ских направлений 〈100〉 (рис. 1). Таким образом, по

классификации Международного союза по чистой и

прикладной химии (IUPAC) исследуемый нами пори-

стый кремний относится к мезопористым структу-

рам. Пластины (слои) пористого кремния вручную

измельчали в ступке, просеивали через сито с раз-

мерами ячеек 40 × 40мкм. По такой технологии по-

лучали порошок нанопористого кремния с размером

частиц 30 × 40мкм [8], который в дальнейшем и ис-

пользовался в экспериментах.

Рис. 1. Морфология поверхности мезопористой пласти-

ны p-типа (получено с помощью сканирующей элек-

тронной микроскопии (СЭМ)) [4]

При степени пористости порядка 75 % и толщинах

стенок пор 3–10 нм удельная поверхность пор полу-

ченного материала составляет 200–250 м2/г. Исследо-

вание структурных параметров образцов нанострук-

турированного пористого кремния проводилось ме-

тодом адсорбционно-структурного анализа (АСА) [9]

на анализаторе ASAP 2020 (Micromeritics) по изотер-

мам адсорбции и десорбции азота при 77 К [8].

В работе [10] нами подробно исследованы ме-

ханизмы влияния изменений концентраций свобод-

ных носителей заряда в кристаллах кремния p- и

n-типов проводимости на поперечные размеры пор,

образующихся в них в результате анодного трав-

ления. Экспериментально и теоретически показано,

что в кристаллах n-типа, поперечный размер пор

убывает с ростом концентрации равновесный носи-

телей, а в кристаллах p-типа растет. При концентра-

ции носителей заряда в пластинах кремния порядка

1.1 · 1019 см−3 поперечный размер пор в структурах

n-типа порядка 10 нм, а структурах p-типа, порядка

30 нм [10].

Дальнейший анализ пьезоэффекта мы проводили

для пористого кремния p-типа.

Важным инструментом для исследования струк-

турных характеристик por-Si, дающих полезную ин-

формацию, является рентгеновская дифракция [11].

Первые наблюдения [12] показали, что мезопори-

стый кремний представляет собой кристаллический

пористый материал. Позже был обнаружен важный

результат, что por-Si ведет себя как монокристалл

и дает дифракционные пики, почти такие же узкие,

как у идеального однородного Si [13].

Результаты рентгеноструктурного анализа

(рис. 2) показывают, что кристаллическая структура

образцов мезопористого кремния p-типа наследует

структуру исходного монокристаллического ма-

териала, сохраняя пространственную ориентацию

фрагментов кристаллических плоскостей в стенках

пор (рис. 2a).

Однако в пористом кремнии небольшая доля объ-

ема находится в нанокристаллическом или аморф-

ном состоянии [14], о чем свидетельствует наличие

пьедестала на диаграммах (рис. 2).

Расхождение угловых положений дифракцион-

ных максимумов от пористого слоя (por-Si) и ис-

ходного монокристалла (Si), показанное на рис. 2b,

обусловлено наличием растягивающих напряжений,

увеличивающих межплоскостные расстояния в пори-

стом материале.

Угловое расщепление ∆θ между двумя узкими

пиками por-Si и Si (рис. 2b) соответствует увеличе-

нию ∆a/aSi – параметра решетки пористого слоя от-

носительно Si, вдоль направления 〈001〉, перпенди-

кулярно поверхности образца (здесь ∆a = aSi − apor,

где aSi – постоянная решетки монокристаллическо-

го кремния, apor – постоянная решетки por-Si). Это

означает, что в пористой структуре наблюдается де-

формация растяжения. Параметр рассогласования
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Рис. 2. (Цветной онлайн) Угловые диаграммы рентгеновской дифракции в пористом кремнии (por-Si) (a), в сравнении

с монокристаллическим кремнием (Si) (b) в направлении нормали к поверхности и в плоскости пластины

решетки пористого кремния можно определить, как

∆a/aSi = −∆θ/ tg θ [15]. Анализ показал, что в по-

ристом кремнии p-типа рентгенограммы получаются

лучшего качества. Это связано с тем, что, как пра-

вило, в таких материалах поры, являются более пря-

мыми и более широкими, чем в пористых структурах

n-типа [10, 16].

Также получено, что при увеличении степени по-

ристости происходит линейное увеличение постоян-

ной решетки по направлению нормали к поверхности

пор; причем, чем выше степень пористости, тем боль-

ше растяжение. Данный результат подтверждается

и в других работах: получено, что значение ∆a/aSi

увеличивается линейно с пористостью, от 3 · 10−4

до 12 · 10−4, когда пористость изменяется от 30 до

90 % [17].

3. Теоретическое обоснование пьезоэлек-

трических свойств мезопористого кремния.

Как известно, кремний относиться к группе симмет-

рии куба Oh и содержит 48 элементов симметрии,

включая центр инверсии i. Любой тензор третьего

ранга, описывающий свойства кристалла класса Oh,

равен нулю. Следовательно, в кремнии, как и в гер-

мании, отсутствует пьезоэлектрический эффект [18].

Деформация растяжения в пористом кремнии

приводит к понижению симметрии кристаллической

решетки, а именно, к потере центра инверсии. В ре-

зультате симметрия мезопористого кремния понижа-

ется и относится к группе тетраэдра Td. Группа сим-

метрии тетраэдра допускает наличие тензора третье-

го ранга, а, следовательно, и наличие пьезоэлектри-

ческого эффекта.

Поляризацию кристалла (дипольный момент еди-

ницы объема) обозначим через P. При слабых де-

формациях можно ограничиться линейным по де-

формации пьезоэлектрическим эффектом. Тогда ди-

польный момент единицы объема P(ε) равен:

Pα =
∑

δν

Qαδνεδν . (1)

Тензор третьего ранга Qαδν характеризует пьезо-

электрические свойства мезопористого кремния, а

εαβ тензором деформации, который является сим-

метричным тензором второго ранга.

Рассмотрим свойства тензора третьего ранга

Qαδν . Если координатные оси направить вдоль

ребер куба, то преобразованиям симметрии группы

Td соответствуют все возможные перестановки

координат со всеми возможными изменениями

четного количества знаков тензора. Отсюда следует,

что при преобразованиях группы Td знаки могут

менять все компоненты тензора Q, кроме компонент,

у которых все три индекса разные: Qxyz, Qxzy,

Qyxz, Qyzx, Qzxy, Qzyx. Таким образом, только эти

шесть компонент тензора третьего ранга отличны от

нуля. Так как в группу Td входят все перестановки

координат, то все шесть компонент равны между

собой [18]. Пьезоэлектрический модуль Q характе-

ризует пьезоэлектрические свойства мезопористого

кремния. Из результатов рентгеноструктурного
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анализа (рис. 2) следует, что в пористом кремнии

наблюдается одноосная деформация растяжения.

В результате для мезопористого кремния диполь-

ный момент единицы объема равен:

P = Q · ε. (2)

В следующем разделе представлены эксперимен-

тальные исследования по обнаружению прямого пье-

зоэлектрического эффекта в пористом кремнии.

4. Методика эксперимента. С целью провер-

ки пьезоэлектрических свойств мезопористого крем-

ния была разработана специальная эксперименталь-

ная установка, принципиальная схема которой при-

ведена на рис. 3.

Рис. 3. Принципиальная схема измерения заряда: 1 –

корпус; 2 – первый электрод; 3 – второй электрод; 4 –

слой мезопористого кремния; 5 – груз; 6 – электромет-

рический усилитель; C – конденсатор ФТ-3

Во фторопластовом корпусе 1 был сделан цилин-

дрический канал диаметром 9 мм, на дне которого

помещался медный электрод 2 в виде шайбы диа-

метром 9 мм и толщиной 2 мм. Второй электрод 3

размещался в цилиндрическом канале. Он представ-

лял собой цилиндр диаметром 9 мм, длиной 37 мм,

на который насаживался груз 5. Между электрода-

ми помещался слой порошка мезопористого крем-

ния 4 массой 190 мг. Слой сжимался под действием

силы тяжести груза. Выбирались три массы груза

m1 = 3.305 кг, m2 = 6.305 кг и 9.305 кг. За счет пье-

зоэффекта при воздействии силы тяжести F = mg,

где m – масса груза, g – ускорение свободного па-

дения, на электродах 2 и 3 появляются заряды q и

происходит зарядка конденсатора ФТ-3 с емкостью

0.22 мкФ. Фторопластовый конденсатор типа ФТ-3

примечателен тем, что держит заряд длительное вре-

мя. Заряд конденсатора измерялся с помощью элек-

трометрического усилителя У5-6.

5. Результаты экспериментов и их обсуж-

дение. При проведении экспериментов с порошком

por-Si p-типа напряжение заряда конденсатора, из-

меренное с помощью электрометрического усилите-

ля, при массе груза m1 = 3.305 кг и силе тяже-

сти F1 = mg = 3.305 · 9.81 = 32.422Н составило

U1 = 0.05В, при массе m2 = 6.305 кг и силе тяже-

сти F2 = 61.852H, соответственно U2 = 0.1B. И, на-

конец, при массе груза m3 = 9.305 кг напряжение

равнялось U3 = 0.15B. При этом заряды на электро-

дах q1 = CU1 = 0.22 · 10−6 · 0.05 = 0.011 · 10−6 Кл,

q2 = 0.022 · 10−6 Кл и q3 = 0.033 · 10−6 Кл.

Проведение экспериментов с порошком монокри-

сталлического кремния p-типа с вышеуказанными

массами грузов не приводило к появлению зарядов

на электродах конденсатора и значение напряжения,

зафиксированное на электрометрическом усилителе,

равнялось U = 0B.

При проведении экспериментов с порошком por-

Si, изготовленного из монокристаллического крем-

ния n-типа, были зафиксированы следующие зна-

чения напряжения U1 = 0.02B, U2 = 0.04B, U3 =

= 0.06B, соответствующие каждому значению выше-

приведенных масс груза. Эксперименты с порошком

монокристаллического кремния n-типа показали ре-

зультаты, аналогичные порошку монокристалличе-

ского кремния p-типа: напряжения, зафиксирован-

ные на электрометрическом усилителе, равнялись

U = 0B.

Таким образом, с помощью прямого проведенно-

го эксперимента подтверждены пьезоэлектрические

свойства мезопористого кремния обоих типов, при

этом у por-Si n-типа эти свойства выражены намного

слабее (напряжение на электродах в 2.5 раза мень-

ше), чем у por-Si p-типа.

Отметим, что при пропорциональном увеличе-

нии силы сжатия порошка мезопористого кремния

напряжение (заряд на электродах), практически,

также увеличилось пропорционально. Данный факт

указывает на линейный характер пьезоэффекта. В

результате, мы получили следующую пьезоэлектри-

ческую константу: для por-Si p-типа – Q ≈ 1.54 ×
× 10−3 B/H, для por-Si n-типа – Q ≈ 6.17 · 10−4 B/H.

И, наконец, определим пьезомодуль d исследован-

ных образцов por-Si. По определению: пьезомодуль

d есть отношение электрического заряда q, возни-

кающего на обкладках пьезоэлемента, к вызываю-

щей его деформацию силе F , тогда для por-Si p-

типа d = 3.4 · 10−10 Кл/H, для por-Si n-типа – d =

= 1.36 · 10−10 Кл/H. Полученные значения пьезомо-

дулей превосходят значения пьезомодуля пьезокера-

мики на основе цирконата-титаната свинца (ЦТС), у

которой d ≈ 10−10 Кл/H, и весьма значительно пре-

восходят значения пьезомодуля кварцаX-среза, у ко-

торого d = 2.3 · 10−12 Кл/N [19].
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6. Заключение. На основании теоретического

анализа и прямых экспериментов с образцами на ос-

нове пористого кремния, n- и p-типа установлено: что

пористый кремний, в связи с понижением симмет-

рии кристаллической решетки по отношению к од-

нородному монокристаллическому кремнию, стано-

вится пьезоэлектриком. Показано, что оба типа (n- и

p-) мезопористого кремния обладают пьезоэлектри-

ческими свойствами; при этом пьезоэлектрические

свойства пористого кремния n-типа в 2.5 слабее пье-

зоэлектрических свойств пористого кремния p-типа,

при одной и той же степени пористости. Это объ-

ясняется тем, что при одной и той же степени по-

ристости, поры в кремнии p-типа более широкие и

ровные при удалении от поверхности вглубь мате-

риала, а в пористом кремнии n-типа более узкие и

извилистые [9, 10]. Этот вывод подтверждается ре-

зультатами сканирующей электронной микроскопи-

ей [11]. Кроме того, из результатов рентгенострук-

турного анализа (см. раздел 2) [12, 13] также следует,

что при одной той же степени пористости, микроис-

кажения кристаллической решетки пористого мате-

риала p-типа в несколько раз больше, чем в пори-

стом кремнии n-типа. Оба типа (n- и p-) мезопори-

стого кремния обладают более высокими значениями

пьезоэлектрического модуля по сравнению с ЦТС-

керамикой и кварцем X-среза.
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1. Введение. Слоистые железосодержащие

пниктиды AFeAs на основе щелочных металлов име-

ют умеренные критические температуры Tc до 22 К

и относятся к так называемому структурному семей-

ству 111. Аналогично ферропниктидам других се-

мейств, кристаллическая структура 111-материалов

состоит из сверхпроводящих блоков FeAs, чередую-

щихся вдоль c-направления с блоками-носителями

щелочных металлов. Представители семейства 111

немногочисленны: стабильные химические структу-

ры образуются только на основе щелочных металлов

малого атомарного радиуса (Li и Na), а доступные

варианты допирования ограничиваются небольшим

набором переходных металлов Tm = Co, Ni, Cu, V,

Rh или дефицитом щелочных металлов A1−δFeAs.

Тем не менее, соединения AFeAs обладают уникаль-

ными свойствами, нехарактерными для большинства

высокотемпературных сверхпроводников (ВТСП) и

сильно зависящими от состава, поэтому чрезвычайно

интересны с фундаментальной точки зрения.

Метод “раствор в расплаве” позволяет выращи-

вать крупные высококачественные монокристаллы

AFeAs (размером до 1 см) [1–3]. Однако при иссле-

довании свойств этих удивительных материалов экс-

периментаторы обычно сталкиваются с рядом труд-

ностей. Например, при экспонировании LiFeAs в от-

1)e-mail: kuzmichevate@lebedev.ru

крытой атмосфере его критическая температура на-

чинает падать, обращаясь в нуль примерно через 10–

20 мин, а между кристаллическими блоками FeAs по-

является LiOH. Поскольку кристаллы семейств 111

расслаиваются преимущественно вдоль блоков, со-

держащих атомы активных щелочных металлов, то

их поверхность довольно быстро деградирует в при-

сутствии даже следовых количеств кислорода и па-

ров воды. Азот при комнатной температуре за про-

должительное время также вступает в химическую

реакцию с AFeAs. Будучи относительно безопасным

для стабильности свойств объемного образца, сосед-

ство с азотом фатально для поверхности. Таким об-

разом, подготовку к измерениям и сам эксперимент

необходимо проводить в “сухом” вакууме или в за-

щитной атмосфере.

Высокое качество криогенных сколов при кор-

ректной подготовке эксперимента, доступность круп-

ных монокристаллов и отсутствие поверхностных

зон [4] делают сверхпроводники на основе щелоч-

ных металлов отличными кандидатами для иссле-

дований методами фотоэмиссионной спектроскопии

углового разрешения (ARPES) и определения осо-

бенностей зонной структуры в высоком разрешении.

Тем не менее, сложность работы с такими кристалла-

ми обусловливает небольшое на данный момент ко-

личество данных о свойствах этих соединений, по-

лученных другими экспериментальными методами.
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Рис. 1. (Цветной онлайн) Фазовые диаграммы допирования LiFe1−xCoxAs и NaFe1−xCoxAs. Розовым цветом обозна-

чена нематическая фаза при Tm < T < Ts, голубым цветом - антиферромагнитная (АФМ) фаза с волной спиновой

плотности (ВСП, SDW) при T < Tm, желтым цветом – сверхпроводящая (SC) фаза при T < Tc. Область сосущество-

вания АФМ и сверхпроводящей фаз (разделенных по объему кристалла) показана заштрихованной областью зеленого

цвета. Экспериментальные значения температур сверхпроводящего перехода Tc (символы оранжевого цвета), магнит-

ного Tm (синего цвета) и структурного переходов Ts (розового цвета) взяты из работ [3] (треугольники), [9] (ромбы),

[10] (кружки) и [11] (квадраты)

В частности, исследования основной характеристи-

ки сверхпроводника – сверхпроводящего параметра

порядка, его температурной зависимости и симмет-

рии – крайне немногочисленны.

2. Фазовая диаграмма. Фазовая диаграмма

пниктидов на основе щелочных металлов заметно от-

личается от таковой для большинства железосодер-

жащих сверхпроводников. Как известно, относитель-

но полно исследованные оксипниктиды REOFeAs

(семейство 1111, RE – редкоземельный металл) и

122-пниктиды AEFe2As2 (AE – щелочноземельный

металл) в стехиометрическом составе при темпера-

турах порядка Ts ∼ 120−150К испытывают струк-

турный переход из тетрагональной (T > Ts) в орто-

ромбическую фазу, сопровождаемый при более низ-

ких температурах Tm < Ts антиферромагнитным

(АФМ) переходом в состояние с волной спиновой

плотности (ВСП) (в качестве обзора см. [5, 6]). При

Tm < T < Ts в RE-1111 и AE-122 возникает так

называемая нематическая фаза – немагнитное со-

стояние с нарушенной C4-симметрией поворота ab-

плоскости кристаллической решетки на 90◦ (a 6= b).

Сверхпроводящая фаза, представляющая собой “ко-

локол” критической температуры перехода, возника-

ет в тетрагональной структуре при подавлении нема-

тичности и ВСП путем допирования или давления.

Напротив, в 111-пниктидах на основе щелочных ме-

таллов сверхпроводимость появляется в стехиомет-

рическом составе [3, 7–12]. Тем не менее, фазовая

диаграмма для представителей семейства 111 не уни-

версальна и значительно меняется в зависимости от

щелочного металла.

Соединение LiFeAs полностью немагнитно [13] и

обладает оптимальными от природы сверхпроводя-

щими свойствами с максимальной критической тем-

пературой Tc = 17−18K. Как показано в рабо-

тах [3, 9–11], при частичном электронном замеще-

нии (Fe,Co) в блоках FeAs сверхпроводимость быст-

ро разрушается при x ≈ 0.12−0.16 (рис. 1). Сходный

вид фазовой диаграммы был получен при замещении

другими переходными металлами (Ni, Cu, V) [14–16],

а также для LiFeAs под давлением [17] и кристал-

лов с дефицитом лития [18]; в последнем случае, для

Li1−δFeAs надежные данные по степени дефицита δ

в зависимости от конкретной Tc, к сожалению, отсут-

ствуют. Дальний магнитный порядок не устанавли-

вается ни при сильном дырочном, ни при электрон-

ном допировании [9]. Отметим, что такое поведение

близко к эволюции свойств диборидов магния MgB2:

сверхпроводящие свойства этих немагнитных слои-

стых ВТСП оптимальны в стехиометрическом соста-

ве, причем при любом доступном замещении (Mg, Al)

или (B, C) критическая температура Tc падает до ну-

ля [19]. Однако в недавней работе [20] в LiFeAs были

обнаружены признаки сосуществования нематично-

сти и сверхпроводимости, обсуждаемые ниже.

Напротив, в стехиометрическом NaFeAs устанав-

ливается орторомбическая фаза и магнитный поря-
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док [3, 10–12], хотя при гораздо более низких тем-

пературах Ts ≈ 55K и Tm ≈ 43K, соответствен-

но, по сравнению с пниктидами семейств 1111 и 122

(рис. 1). При Tc ≈ 10K транспортные, магнитные и

калориметрические измерения [3, 10, 11, 21, 22] де-

монстрируют также сверхпроводящий переход. Од-

нако, в отличие от LiFeAs, в NaFeAs по данным боль-

шого числа работ [3, 7, 21, 22] наблюдается есте-

ственное фазовое расслоение: шунтирующие сверх-

проводящие области тетрагональной фазы (занима-

ющие порядка 10% объема кристалла) соседствуют с

АФМ областями. В допированных (Fe, Co) кристал-

лах NaFeAs структурный и АФМ-переходы сдвига-

ются в сторону меньших температур, при этом объ-

ем сверхпроводящих областей растет [12, 21]. Мак-

симальная Tc ≈ 22К при допировании кобальтом

достигается в объемной тетрагональной фазе одно-

временно с подавлением АФМ и нематичности, как

показано на рис. 1. Сходный вид фазовой диаграммы

был получен в [12] при замещении NaFe1−xCuxAs, од-

нако сверхпроводимость разрушалась с допировани-

ем быстрее (уже при x ≈ 0.05), а Tc достигала лишь

максимального значения около 12K.

Существование нематических флуктуаций в

LiFeAs и NaFeAs при T > Ts было показано в

транспортных и ЯМР-экспериментах [7, 23].

3. Зонная структура и поверхности Ферми.

Для большинства железосодержащих ВТСП в пер-

вой зоне Бриллюэна образуются дырочные цилин-

дры вокруг Γ-точки и электронные цилиндры во-

круг М-точки, гофрированные вдоль kz-направления

импульсного пространства и связанные вектором

нестинга Q = (π, π) в 2-Fe-представлении (в качестве

обзора см. [5, 6, 24, 25]). Зонные расчеты для пник-

тидов семейства 111 приведены в работах [26–28].

ARPES-эксперименты [4, 9, 13, 14, 20, 26, 29–36] пока-

зали, что поверхности Ферми 111-пниктидов схожи с

таковыми для других семейств лишь качественно и

демонстрируют принципиальные отличия.

В стехиометрическом LiFeAs радиусы поверхно-

стей Ферми сильно различаются (рис. 2а): в Γ-точке

надежно разрешим цилиндр исчезающе малого фа-

зового объема, при этом радиус внешнего дырочно-

го цилиндра превышает радиус электронных цилин-

дров. Таким образом, в LiFeAs полностью отсутству-

ет нестинг на векторе Q = (π, π) [9, 13–15]. При элек-

тронном замещении (Fe, Co), как показано на рис. 2,

взятом из работы [9], по данным метода ARPES фа-

зовый объем цилиндров в М-точке растет, а внешнего

дырочного цилиндра – уменьшается. Лишь для со-

единения с концентрацией кобальта x ≈ 0.12 поверх-

ности Ферми становятся конгруэнтны (рис. 2c, h), т.е.

выполняется полный нестинг. Для LiFe1−xVxAs с ды-

рочным допированием в работе [14] с ростом x на-

блюдалось значительное увеличение фазового объе-

ма только внутреннего Γ-цилиндра (рис. 3), который

становился конгруэнтным с электронными кармана-

ми при x ≈ 0.084 (рис. 3d).

Интересно отметить, что в обоих случаях по дан-

ным работ [9, 14] по мере улучшения нестинга в Γ-М

направлении подавляется сверхпроводимость: пол-

ный нестинг достигается в сильно передопированной

области c Tc → 0 для замещения LiFe0.88Co0.12As

(см. фазовую диаграмму на рис. 1) и в несверхпрово-

дящем LiFe0.916V0.084As (фазовая диаграмма допи-

рования (Li, V) приведена на рис. 1d в [14]). С дру-

гой стороны, данные работы [15] ставят под сомнение

универсальность этого утверждения: при замещении

(Fe, Cu) не было обнаружено заметных изменений по-

верхностей Ферми – это замещение фактически яв-

ляется изовалентным, что, согласно интерпретации

авторов, может быть вызвано локализацией допи-

рующих электронов. Таким образом, для установле-

ния связи между качеством нестинга и величиной

Tc необходимы дополнительные исследования топо-

логии поверхностей Ферми допированных LiFeAs.

Довольно интересные результаты были получены

в недавних ARPES-исследованиях высокого разре-

шения [26, 31]. В LiFeAs наряду с железосодержа-

щими ВТСП других семейств было обнаружено за-

метное (порядка 10 мэВ) расщепление зон в точках

высокой симметрии, вызванное спин-орбитальным

взаимодействием [26, 31]. В частности, именно по-

следнее по мнению авторов ответственно за появле-

ние карманов поверхности Ферми малого радиуса в

Γ-точке.

Особенности фазовой диаграммы NaFeAs предо-

ставляют уникальную возможность наблюдать изме-

нение симметрии кристаллической и зонной струк-

туры в зависимости от температуры и допирова-

ния с помощью ARPES. Однако, с точки зрения

проведения эксперимента, здесь возникает промежу-

точная задача. Вообще говоря, для монокристаллов

железосодержащих сверхпроводников при низких

температурах характерно образование зеркально-

ориентированных доменов (двойников). Поскольку

размер доменов обычно сравним с диаметром пят-

на электронного пучка ARPES, в результате экспе-

римент показывает суперпозицию энергодисперсион-

ных кривых для доменов обеих ориентаций, что не

позволяет разрешить анизотропию в плоскости кри-

сталлической решетки. Существует несколько мето-

дов устранения двойниковых границ (в качестве об-

зора см. [37]), среди которых наиболее часто ис-
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Рис. 2. (Цветной онлайн) (a)–(e) – Эволюция поверхности Ферми монокристаллов LiFe1−xCoxAs с различными кон-

центрациями кобальта при электронном допировании по данным ARPES. (f)–(j) – Совмещенные контуры соответ-

ствующих поверхностей Ферми, электронных (показаны красным цветом) и дырочных (синим цветом). Рисунок взят

из работы [9] в рамках лицензии CC 3.0

пользуется одноосная деформация вдоль a- и b-

направлений решетки.

Эволюция поверхности Ферми стехиометрическо-

го NaFeAs с температурой показана в работах [36, 38]

(рис. 4a–h). В металлической фазе с C4-симметрией

сечение поверхности Ферми в Γ-точке плоскостью

kz = 0 представляет собой окружность, а в углу зоны

Бриллюэна – два скрещивающихся эллипса (крас-

ные контуры на рис. 4a). Картина почти не меняется

при приложении одноосной деформации, как пока-

зано на панели (b). Условие нестинга выполняется

только для отдельных точек поверхностей Ферми,

вдоль kx и ky-направлений. При понижении темпе-

ратуры C4-симметрия нарушается: в нематической
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Рис. 3. (Цветной онлайн) Эволюция поверхности Ферми монокристаллов LiFe1−xVxAs с различными концентраци-

ями ванадия при дырочном допировании по данным ARPES. Красными пунктирными линиями показаны контуры

поверхностей Ферми для стехиометрического LiFeAs (соответствующие сплошным красным линиям на панели (а)).

Сплошные линии на (b)–(d) иллюстрируют контуры внутреннего дырочного кармана для обозначенных концентраций

x. Рисунок взят из работы [14] с разрешения издателя и авторов. c© (2021) American Physical Society

фазе хорошо видно искажение дырочного цилиндра

в направлении оси деформации и исчезновение од-

ного из эллипсов в М-точке (рис. 4c–e). Наконец, в

АФМ-фазе большая часть законов дисперсий для зон

оказывается защелена на уровне Ферми (рис. 4g, h).

В сверхпроводящих Na(Fe,Tm)As, в отличие от

LiFe(Fe,Tm)As, допирование не приводит к полной

конгруэнтности дырочных и электронных карманов

[32–35] в плоскости kz = 0, хотя в работе [32] от-

мечена возможность реализации почти идеального

нестинга для некоторых значений kz.

Слабое (около 4 %) искажение внешнего дыроч-

ного цилиндра в центре зоны Бриллюэна было раз-

решено в недавних ARPES-исследованиях [20] сте-

хиометрического LiFeAs (без подавления двойнико-

вания) при температуре ниже Tc (рис. 4i, j). Причи-

ны, давшие возможность наблюдения анизотропии

в ab-плоскости без приложения одноосной деформа-

ции, обсуждаются авторами. Тем не менее, подоб-

ное нарушение C4-симметрии ниже Tc может сви-

детельствовать об установлении сверхпроводимости

в нематической фазе, не наблюдаемом ранее ни в

одном высокотемпературном сверхпроводнике за ис-

ключением FeSe. Более того, поскольку асимметрия

зонной структуры исчезает выше Tc, авторы рабо-

ты [20] предполагают, что в LiFeAs именно сверх-

проводимость ответственна за появление нематич-

ности.

4. О теоретических моделях многощелево-

го сверхпроводящего состояния и попытках их

экспериментальной проверки для семейства

111. В одной из ранних теоретических работ [39] бы-

ло показано, что несмотря на наблюдение неполно-

го изотопического эффекта [40], электрон-фононное

взаимодействие в железосодержащих сверхпровод-

никах достаточно слабо и не может описать их вы-

сокие Tc. Впоследствии для объяснения механизма

сверхпроводимости пниктидов и селенидов железа

было предложено несколько теоретических моделей.

В спин-флуктуационных моделях, описывающих об-

разование куперовских пар посредством нестинга

между участками поверхности Ферми, образован-

ных одним типом орбиталей (так называемое “внут-

риорбитальное” взаимодействие), возможно получе-

ние знакопеременного сверхпроводящего параметра

порядка s±-типа [41–45] (формально отрицательная

сверхпроводящая щель ∆ < 0 для одного из кон-

денсатов куперовских пар означает сдвиг волновой

функции этого конденсата на π по сравнению со вто-

рым конденсатом) или комбинированного s+ ıs-типа

[46] (с произвольным сдвигом фазы между двумя

сверхпроводящими конденсатами, отличным от π, и

нарушенной симметрией обращения времени). Спи-

новый резонанс на векторе нестинга Q = (π, π) широ-

ко наблюдался в сверхпроводящем состоянии в экс-

периментах по неупругому рассеянию нейтронов в
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Рис. 4. (Цветной онлайн) Поверхности Ферми стехиометрического NaFeAs в Γ и М-точках по данным ARPES: (a),

(b) – при T = 60K (тетрагональная структура, металлическая фаза); (c)–(e) – при T = 45K (орторомбическая струк-

тура, нематическая фаза); (f)–(h) – при T = 7K (орторомбическая структура, АФМ фаза). Данные для двойниковых

монокристаллов приведены на панелях (a), (c), (f); для образцов, подвергнутых одноосной деформации (стрелки крас-

ного цвета показывают направление деформации), – на панелях (b), (d), (e), (g), (h). Красными линиями показаны

предполагаемые контуры соответствующих поверхностей Ферми. На панелях (d), (e) и (g), (h) kx- и ky-оси поменя-

лись местами. (i) – Дырочные цилиндры в Γ-точке в двойниковом монокристалле LiFeAs в сверхпроводящей фазе при

T = 7K. Фрагменты зонной структуры вдоль срезов по направлениям kx и ky (штриховые линии на (i)), а также

соответствующие энергодисперсионные кривые (сплошные линии) показаны на панели (j). Вертикальные пунктирные

линии демонстрируют анизотропию поверхности Ферми в xy-плоскости импульсного пространства. Рисунки (a)–(h)

взяты из работы [36] (в рамках лицензии СС 4.0), рисунки (i), (j) – из работы [20] с разрешения издателя и авторов.

c© (2021) American Physical Society

железосодержащих сверхпроводниках различных се-

мейств (в качестве обзора см. [44, 47, 48]). Также

стоит отметить, что в некоторых туннельных экспе-

риментах методами создания контакта на микротре-

щине (“break-junction”) [49–51] и точечных контактов

(“PCAR”) [52, 53] в сверхпроводящем состоянии бы-

ло обнаружено резонансное взаимодействие андреев-

ского тока с характерной бозонной модой, предполо-

жительно, спиновым экситоном: энергия бозона при

T ≪ Tc не превышала непрямую сверхпроводящую

щель ∆L(0)+∆S(0) или 2∆L(0), что, согласно расче-

там [54, 55], соответствует условию реализации спи-

нового резонанса.

С другой стороны, взаимодействие посредством

нематических флуктуаций [56] или орбитальных

флуктуаций, усиленных фононами [57–59], силь-

ная внутризонная электрон-фононная связь [60],

а также учет резонанса Фано–Фешбаха вблизи

перехода Лифшица или рассмотрение перехода

БКШ-конденсации электронов в режим бозе-

эйнштейновской конденсации (БКШ-БЭК переход)

[61] приводят к так называемой s++-симметрии
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сверхпроводящего параметра порядка без смены

знака (т.е. волновые функции всех сверхпрово-

дящих конденсатов находятся в фазе). Спиновые

флуктуации при этом могут рассматриваться как

дополнительный механизм, приводящий к сильной

анизотропии сверхпроводящего параметра порядка,

вплоть до смены знака [56, 58, 60].

Из-за особенностей поверхностей Ферми LiFeAs

[9, 13–15], вообще говоря, мощный спиновый ре-

зонанс на векторе (π, π) вряд ли ожидаем. Дей-

ствительно, лишь в единственной работе [62] ниже

Tc утверждается существование слабо выраженно-

го спин-резонансного максимума при энергиях ε0 ≈
6−11мэВ на векторе Q. Авторы статьи [63] также

наблюдали резонанс с энергией ε0 ≈ 5мэВ, однако,

не спекулируют относительно его природы. С дру-

гой стороны, в теоретических работах [45, 58, 59]

устойчивое щелевое решение для s±-симметрии бы-

ло получено даже при отсутствии хорошего нестин-

га в Γ-М-направлении, причем предполагалось, что

меньшая по модулю сверхпроводящая щель должна

открываться на листе поверхности Ферми, имеющим

меньший радиус. При учете орбитальной селективно-

сти (различной силе корреляционных эффектов в зо-

нах, образованных разными орбиталями; в том чис-

ле куперовского спаривания) в рамках s±-подхода в

работе [64] была получена щелевая структура, каче-

ственно схожая с результатами [45, 58, 59] для “чисто-

го” s±-случая, за исключением того, что конденсат с

большой щелью образовывался ниже Tc на внутрен-

нем дырочном цилиндре.

Существование бозонной моды в LiFeAs в насто-

ящее время дискутируется. В оптических исследо-

ваниях [65] внещелевые особенности, характерные

только для сверхпроводящего состояния ниже Tc, не

были обнаружены. В экспериментах методами спек-

троскопии многократных андреевских отражений с

некогерентным транспортом (IMARE) в монокри-

сталлах LiFeAs тонкая структура, вызванная резо-

нансным взаимодействием с бозонной модой, также

воспроизводимо не наблюдалась [66, 67], хотя была

разрешена в 1111-оксипниктидах различного состава

[49–51]. В исследованиях с помощью сканирующего

туннельного микроскопа (СТМ) [68–70] внещелевая

структура типа максимум-минимум на dI(V )/dV -

спектрах была интерпретирована в рамках подхо-

да [68, 70] как проявление перенормировки плотно-

сти электронных состояний, вызванной спиновым ре-

зонансом. С другой стороны, в работах [71–73] бы-

ли предложены аргументы против такой интерпре-

тации; в частности, авторы [72] относят структуру

минимум-максимум к взаимодействию с нематиче-

скими флуктуациями, а авторы [73] показали, что

подобные структуры на dI(V )/dV -спектрах туннель-

ных контактов могут быть вызваны поверхностными

дефектами.

В теоретических работах [58, 59] было показа-

но, что умеренная анизотропия (в том числе вдоль

kz-направления) сверхпроводящих щелей, открыва-

ющихся ниже Tc на электронных и дырочных ли-

стах поверхности Ферми, может быть получена даже

при учете единственного s++-взаимодействия между

участками поверхности Ферми, образованными раз-

ными типами орбиталей (так называемое “межорби-

тальное взаимодействие”). Более того, посредством

комбинации механизмов спиновых и орбитальных

флуктуаций возможно получение почти что любых

видов анизотропии спаривания, в том числе нодаль-

ных (имеющих точки ∆(k) = 0) или знакоперемен-

ных. Одним из важнейших результатов этих работ

[58, 59] является: (а) открытие наибольшей сверх-

проводящей щели на меньшем кармане поверхно-

сти Ферми (внутренний цилиндр около Γ-точки) в

пределе сильного s++-взаимодействия; (б) при срав-

нимой силе s++ и s±-взаимодействий “отрицатель-

ный” параметр сверхпроводящего порядка открыва-

ется только на внешнем дырочном цилиндре, причем

для этой зоны |∆| → 0.

Многощелевое сверхпроводящее состояние

NaFeAs может быть описано как в рамках универ-

сального s±-подхода [74], так и с учетом орбитальной

селективности [75]. О наблюдении слабого спинового

резонанса с энергией ε0/kBTc = 4−6 в недодопиро-

ванных и оптимально допированных Na(Fe,Tm)As

(Tm= Co, Cu) ниже Tc сообщалось в работах

[12, 76–79]. В передопированном NaFe0.92Co0.08As по

данным [78], несмотря на значительное падение Tc
(по сравнению с оптимальным составом), энергия

ε0 существенно не менялась. Интересно отметить,

что для составов, близких к стехиометрическому

NaFeAs, в экспериментах по неупругому рассеянию

нейтронов [77, 78] на векторе нестинга был разре-

шен двойной спиновый резонанс, причем второй

(низкоэнергетичный) максимум при εmin
0 ≈ 3мэВ

(соответствующий открытию спиновой щели) исче-

зал при подавлении АФМ-порядка с увеличением

температуры или концентрации допанта.

Недавние теоретические расчеты [80] показали на

границе нематической фазы (в NaFeAs и Ba-122)

наличие связанного состояния посредством межор-

битального нестинга в сверхпроводниках, имеющих

дырочный карман, образованный dxy-орбиталями.

Предсказанная фаза может оказывать сильное влия-

ние на сверхпроводящие свойства, а также вызывать
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Рис. 5. (Цветной онлайн) Зависимость характеристических отношений сверхпроводящих параметров порядка

2∆i(0)/kBTc от критической температуры Tc в Li1−δFeAs по данным спектроскопии многократных андреевских от-

ражений (IMARE, звезды) [67],2), СТМ (треугольники) [68–72, 84, 85], объемных методов исследования (измерения

теплоемкости и первого критического поля, квадраты) [86–90] и поверхностных методов (ИК-спектроскопия отраже-

ния, измерения поверхностного импеданса, ромбы) [65, 91]. Соединенные символы обозначают степень анизотропии

сверхпроводящего параметра порядка. Заштрихованные области отмечают диапазоны полученных значений. Данные

ARPES (кружки) [20, 29, 30], полученные для LiFeAs с Tc ≈ 18К, приведены на правой панели и сдвинуты по гори-

зонтали для наглядности. Цвет символов совпадает с цветом соответствующих электронных и дырочных карманов

поверхности Ферми, приведенной схематически. Штрихпунктирной линией показан БКШ-предел слабой связи

появление пиков плотности состояний вблизи уров-

ня Ферми (напоминающих псевдощелевые особенно-

сти, широко обсуждаемые в ВТСП-купратах [81]).

“Псевдощелевая” нелинейность плотности электрон-

ных состояний наблюдалась в ARPES [82] и туннель-

ных экспериментах [83] на сверхпроводниках семей-

ства Ba-122; для NaFeAs подобные сообщения на дан-

ный момент отсутствуют в литературе.

5. Исследования структуры сверхпроводя-

щего параметра порядка. Исследования деталей

сверхпроводящего параметра порядка (зависимости

энергии связи куперовских пар 2∆i как от величины,

так и от направления фермиевских импульсов) пник-

тидов на основе лития немногочисленны и проведе-

ны для кристаллов номинально стехиометрического

состава; подобные работы по допированным соеди-

нениям Li(Fe,Tm)As на данный момент отсутству-

ют. Авторы большинства работ сообщают о наблюде-

нии многощелевой сверхпроводимости в LiFeAs (со-

существованию нескольких конденсатов с различной

энергией связи куперовских пар) и отсутствию точек

нулей (“нодов”) сверхпроводящих щелей для опреде-

ленных направлений импульсного пространства. От-

метим, что поскольку фазочувствительные экспери-

менты (например, джозефсоновская спектроскопия)

не были проведены на пниктидах семейства 111, при-

веденные данные не позволяют напрямую опреде-

лить факт смены знака у параметров порядка (т.е.

имеется ли сдвиг фаз между волновыми функциями

сверхпроводящих конденсатов).

На рисунке 5 приведена зависимость характери-

стических отношений 2|∆i(0)|/kBTc ≡ rBCS
i от кри-

тической температуры по данным литературы. По-

лучение авторами критических температур Tc <

< 18К в монокристаллах номинального состава

LiFeAs можно с большой долей вероятности отожде-

ствить с локальным дефицитом лития, поэтому да-

лее мы будем использовать обозначение Li1−δFeAs.

ARPES-эксперименты [20, 29, 30] показали со-

2)Точки, приведенные при Tc ≈ 16.5K, – результат усред-
нения характеристических отношений, полученных авторами
методами IMARE-спектроскопии по данным исследования 10
андреевских контактов с соответствующей локальной крити-
ческой температурой в монокристаллах LiFeAs.
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существование как минимум трех сверхпроводящих

конденсатов. Несмотря на некоторую противоречи-

вость абсолютных значений ∆i(0) (кружки на рис. 5,

правая панель), данные качественно схожи: при T <

< Tc большая сверхпроводящая щель открывается

на внутреннем дырочном кармане, а малая щель –

на внешнем; вместе с тем, параметры порядка имеют

значительную анизотропию в импульсном простран-

стве. Подобная щелевая структура отлично согласу-

ется с расчетами [58, 59] в рамках s++-подхода (без

смены знака), а также может быть воспроизведена в

рамках s±-модели с учетом орбитальной селективно-

сти [64] (для знакопеременного параметра порядка).

В электронных зонах по данным [20, 30] сверх-

проводящие параметры порядка имеют средние, при-

мерно равные амплитуды. Хотя в ранних работах

[29, 30] предполагалось, что угловые зависимости

анизотропных щелей ∆i(θ) (где θ – угол в kxky-

плоскости) имеют “четырехлепестковую” симметрию

(т.е. относительно поворота на 90◦), недавние ис-

следования высокого разрешения [20] показали, что

∆(θ) лучше описывается “двухлепестковой” функци-

ей и имеет симметрию поворота на 180◦. Последнее

наблюдение поддерживает вывод авторов [20] о реа-

лизации сверхпроводимости в нематической фазе.

Данные туннельных [67–72, 84, 85], объемных [86–

90] и поверхностных методов [65, 91], представлен-

ные на рис. 5 слева, образуют три группы, соответ-

ствующие величинам характеристических отноше-

ний (0.9−2.4), (3.1−5.1) и (7.2−10.3). Соответству-

ющие параметры порядка далее обозначены ∆1, ∆2

и ∆3. Методом IMARE-спектроскопии [67] были на-

прямую обнаружены три независимых сверхпрово-

дящих параметра порядка (звезды на рис. 5): ма-

лая щель с характеристическим отношением rBCS
1 ≈

1.7 ≪ 3.53 без признаков анизотропии, сильно ани-

зотропная средняя щель с rBCS
2 ≈ 3−5 и слабо ани-

зотропная большая щель с rBCS
3 ≈ 7.3−8.4 (диапазо-

ны величин обозначают степень анизотропии, около

40 и 14%, соответственно). Помимо описанных вы-

ше данных, анизотропия параметров порядка была

разрешена только в работе [84] методами квазича-

стичной интерференции (соединенные треугольники

на рис. 5): видно согласие с результатами IMARE-

экспериментов [67] как степени анизотропии боль-

шой и средней щели, так и величины их характери-

стических отношений.

Заметим, что в СТМ-экспериментах [68–72, 84, 85]

наблюдаются только две сверхпроводящие щели,

большая и средняя (треугольники на рис. 5). Вели-

чины 2∆3(0)/kBTc ≈ 7.2−8.5 для большой щели,

оцененные в [68, 69, 85], согласуются с диапазоном

анизотропии ∆3 по данным [67, 84]. Также в ука-

занный диапазон попадает характеристическое от-

ношение параметра порядка на внутреннем дыроч-

ном кармане, оцененное в [30], а аналогичные значе-

ния из работ [20, 29] оказываются чуть ниже. В то

же время, в работах по СТМ [70–72] были получе-

ны более высокие значения, вплоть до 10.3. Мож-

но предположить, что поскольку величины сверх-

проводящих щелей в [70–72] были оценены, исхо-

дя напрямую из положений туннельных максимумов

на dI(V )/dV -спектрах, одной из причин получения

подобных завышенных значений является влияние

неупругих процессов, определяемое параметром раз-

мытия Γ = ~/2τ (где τ – характерное время релакса-

ции по энергии). Конечное значение Γ приводит как

к уширению особенностей квазичастичной плотности

состояний, так и к сдвигу максимумов на границе

щели в сторону больших смещений. Согласно недав-

ним ARPES-экспериментам [92], Γ может принимать

в LiFeAs чрезвычайно высокие значения, сравнимые

с ∆(0).

Температурные зависимости сверхпроводящих

щелей в Li1−δFeAs на данный момент получены

с помощью туннельных методов только двумя

группами. Измеренные напрямую методом IMARE-

спектроскопии зависимости трех щелей ∆1,2,3(T )

типичны для случая умеренного межзонного взаимо-

действия, а степени анизотропии ∆2,3 сохраняются

в широком диапазоне температур [67]. Сходный вид

температурных зависимостей большой и средней

щели ∆2,3(T ) был получен в [69] путем аппрокси-

мации туннельных dI(V )/dV -спектров, измеренных

при T < Tc, моделью Дайнса.

С другой стороны, работы, проведенные объем-

ными методами (измерений теплоемкости и перво-

го критического поля) [86–89] и поверхностными ме-

тодами (инфракрасная (ИК) спектроскопия отраже-

ния, измерения поверхностного импеданса) [65, 91],

сообщают о наблюдении средней и малой сверхпрово-

дящей щели (квадраты и ромбы на рис. 5). Вероятно,

это связано с низкой концентрацией куперовских пар

в конденсате с большой щелью, как показано в [67].

Тем не менее, полученный разброс rBCS
2 ≈ 3.5−5.0

для средней щели (символы голубого цвета на рис. 5)

совпадает с диапазоном ее анизотропии, определен-

ной в [67, 84], а также хорошо согласуется с диапазо-

ном для анизотропных параметров порядка в элек-

тронных зонах, оцененных в ARPES-исследованиях

[29, 30]. Нельзя также исключать возможную анизо-

тропию малой щели (поскольку ARPES показывает

анизотропию спаривания во всех зонах, см. соеди-

ненные кружки на рис. 5 справа) как одну из причин
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Рис. 6. (Цветной онлайн) Зависимость характеристических отношений сверхпроводящих щелей 2∆i(0)/kBTc по дан-

ным СТМ (треугольники) [94, 95], измерений теплоемкости (квадраты) [12, 10] и ARPES (кружки) [32, 33, 93] от

критической температуры Tc в допированных Na(Fe,Co)As. Цвет кружков совпадает с цветом соответствующих элек-

тронных и дырочных карманов поверхности Ферми, приведенной схематически. Соединенные символы обозначают

степень анизотропии сверхпроводящего параметра порядка. Заштрихованные области отмечают диапазоны получен-

ных значений характеристических отношений сверхпроводящих щелей. Для сравнения приведена зависимость харак-

теристических отношений энергии спинового резонанса ε0/kBTc (для высокоэнергетичной моды - сплошные звезды,

для низкоэнергетичной – открытые) от Tc, полученных в экспериментах по неупругому рассеянию нейтронов [76–78].

Штрихпунктирной линией показан БКШ-предел слабой связи

значительного разброса величин ее характеристиче-

ских отношений 1.0−2.5 (символы черного цвета на

рис. 5). С другой стороны, ARPES-оценки дают более

высокие значения, с rBCS
1 > 2.6.

Крайне мало экспериментов по определению ще-

левой структуры 111-пниктидов на основе натрия

проведено на данный момент. Имеющиеся результа-

ты получены исключительно для Na(Fe, Co)As, до-

пированных кобальтом, и приведены на рис. 6. По-

лученные точки (синего и черного цвета) образуют

две группы с диапазонами 2∆i(0)/kBTc ≈ (2.6−4.5)

и (5.3−8.8), обозначенные на рис. 6 заштрихованны-

ми областями. Хотя может показаться, что приведен-

ные точки демонстрирует тенденцию к уменьшению

характеристических отношений в передопированной

области, имеющееся количество данных явно недо-

статочно для того, чтобы утверждать это наверняка.

Измерения теплоемкости в образцах Na(Fe, Co)As

с различной степенью допирования [10, 12] (квадра-

ты на рис. 6) показали наличие большой сверхпрово-

дящей щели с 2∆L(0)/kBTc ≈ 6.3−7.5, сильно пре-

вышающим БКШ-предел слабой связи, а также ма-

лой щели с характеристическим отношением 2.6−3.6;

при этом данные [12] для недодопированного образ-

ца с Tc ≈ 12.3K хорошо описывались однощелевой

моделью.

Авторы ARPES-исследований Na(Fe, Co)As [32,

33, 93] сходятся во мнении, что на двух электрон-

ных карманах поверхности Ферми образуется еди-

ный сверхпроводящий конденсат. Однако численные

значения энергетических параметров плохо согласу-

ются друг с другом (кружки на рис. 6). Для перед-

опированных кристаллов в двух работах [33, 93] бы-

ли обнаружены примерно одинаковые сверхпроводя-

щие щели в электронных и дырочных зонах, при

этом соответствующие характеристические отноше-

ния (символы зеленого и оранжевого цвета на пра-

вой стороне рис. 6) сильно разнятся: меньшее из по-

лученных значений rBCS
S ≈ 4 [32] хорошо согласуется

с данными для малой щели, оцененной из темпера-
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турной зависимости теплоемкости [12, 45]; в то же

время, бóльшие значения rBCS
L ≈ (5.8−8.8) [33, 93]

попадают в диапазон для большой щели по данным

СТМ [10, 12, 94, 95]. В недодопированном соедине-

нии (левая сторона рис. 6) с помощью ARPES была

разрешена сильная анизотропия большего парамет-

ра порядка на электронных карманах [93], ненаблю-

даемая теми же авторами в передопированном соста-

ве с близкой Tc. Появление анизотропии сверхпро-

водящего параметра порядка в области естественно-

го сосуществования АФМ- и сверхпроводящей фазы

может указывать на возможное влияние состояния

с ВСП на щелевую структуру и, безусловно, требу-

ет дальнейших подробных исследований с высоким

разрешением по энергии.

Среди других групп исследователей анизотропия

сверхпроводящих щелей на данный момент дискути-

руется. Результаты измерений теплоемкости Cel(T )

[10, 12] и коэффициента теплопроводности [96] хоро-

шо описываются изотропными параметрами порядка

без линий нулей. С другой стороны, авторы [12] не ис-

ключают реализацию анизотропии сверхпроводящих

свойств, принимая во внимание ограничения модели,

использованной для обработки данных Cel(T ). В то

же время, в работе [97] утверждается, что темпера-

турная зависимость концентрации куперовских пар

(по данным измерения лондоновской глубины про-

никновения) может быть описана только в рамках

анизотропных щелей как в недо-, так и в передопи-

рованной области. Наконец, туннельные спектры, по-

лученные в [95], могут быть аппроксимированы моде-

лью Дайнса как для случая изотропной, так и анизо-

тропной щели при вариации параметра размытия Γ.

К сожалению, данные туннельных экспериментов по

Na-111 практически отсутствуют: в имеющихся рабо-

тах с помощью СТМ [94, 95] была разрешена только

одна сверхпроводящая щель, в то время как экспе-

рименты методами андреевской спектроскопии пока

не проводились.

Для сравнения с щелевыми параметрами на

рис. 6 также приведены характеристические от-

ношения энергии спинового резонанса ε0/kBTc
(звезды), определенные в экспериментах по неупру-

гому рассеянию нейтронов в Na(Fe, Co)As [76–78].

Как отмечалось выше, в недодопированной области

(левая часть рис. 6) воспроизводимо наблюдается

двойной резонанс [76–78]: энергия первой резонанс-

ной моды εmin
0 (низкоэнергетичной и существующей

в АФМ-фазе при T < Tm) практически не ме-

няется с Tc, что соответствует увеличению ее

характеристического отношения при приближении

к АФМ-фазе (открытые звезды на рис. 6). Значение

εmax
0 /kBTc ≈ 4.2−4.9 для второго резонанса (на-

блюдаемого только в сверхпроводящем состоянии)

слабо меняется с допированием (сплошные звезды

на рис. 6), за исключением единственной выпавшей

точки справа. В кристаллах Na(Fe, Cu)As слабо

передопированного состава с Tc ≈ 12K было полу-

чено более высокое отношение ε0/kBTc ≈ 5.5. [12].

Нужно отметить, что приведенные на рис. 6 точки

для εmax
0 /kBTc располагаются примерно посередине

между диапазонами характеристических отношений

для большой и малой щели; точнее, εmax
0 принимает

значения ≈ 2.5∆S(0), т.е. менее ∆L(0) + ∆S(0).

Таким образом, согласно представленной статистике

данных, для Na(Fe, Co)As выполняется резонансное

условие, указанное в теоретических расчетах [54, 55].

6. Заключение. Приведенный краткий обзор

показывает, что исследования сверхпроводников се-

мейства 111 на основе щелочных металлов, откры-

тых почти 13 лет назад, все еще далеки от заверше-

ния. Имеющиеся экспериментальные данные доста-

точно разрозненны и в большинстве своем непосле-

довательны. Тем не менее, поскольку пниктиды се-

мейства A-111 демонстрируют нетривиальные свой-

ства, нехарактерные для железосодержащих сверх-

проводников других семейств, именно они могут

стать краеугольным камнем для ответов на многие

фундаментальные вопросы. Наиболее важными экс-

периментальными задачами представляются:

• Прямое измерение структуры сверхпроводяще-

го параметра порядка (количество, амплитуды, сим-

метрия и характеристические отношения сверхпро-

водящих щелей, их температурные зависимости и

возможное расхождение фазы s + is) в допирован-

ных AFe1−xTmxAs (A =Li, Na; Tm =Co, Ni, Cu, V,

Rh), а также соединениях с дефицитом щелочных

металлов A1−δFeAs при вариации x и δ. Сравнение

свойств кристаллов с электронным, дырочным и изо-

валентным замещением, недо- и передопированного

состава, а также определение эволюции их свойств

вдоль соответствующих фазовых диаграмм допиро-

вания.

• Исследование спинового резонанса метода-

ми неупругого рассеяния нейтронов (определение

энергии ε0, ее характеристического отношения и

температурной зависимости) в передопированных

NaFe1−xCoxAs, а также в пниктидах Na-111 с за-

мещениями железа на другие переходные металлы

(Cu, Rh и др.) или дефицитом Na во всем диапазоне

замещения. Определение природы бозонной моды, ее

энергии и температурной зависимости в туннельных

экспериментах высокого разрешения.
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• Подробное исследование возможного сосуще-

ствования нематичности и сверхпроводимости в

LiFeAs, а также других железосодержащих сверх-

проводниках.

Экспериментальная проверка обозначенных вы-

ше проблем должна определить степень влияния осо-

бенностей зонной структуры, магнетизма и нема-

тичности на сверхпроводящую подсистему, что, без-

условно, необходимо для адаптации и расширения

теоретических моделей, описывающих физику пник-

тидов и селенидов железа. Можно надеяться, что

это приблизит исследователей к ответу на главный

вопрос: универсален ли механизм неклассической

сверхпроводимости пниктидов и селенидов различ-

ных семейств?
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Молекулы воды существуют в природе в виде ядерных спиновых изомеров, различающихся между

собой величиной полного спина ядер водорода: I = 1 для орто-H2O и I = 0 для пара-H2O. В работе

теоретически исследовано влияние колебательного возбуждения молекулы на скорость конверсии ядер-

ных спиновых изомеров. Обнаружено, что конверсия изомеров аномально ускоряется (примерно в 50

раз), если возбуждено нормальное колебание ν2. В состоянии 2ν2 спиновая конверсия ускоряется в 260

раз по сравнению с основным состоянием молекулы. Эффект возникает из-за вращательного искажения

молекулы воды и возникновения близких по энергии уровней орто- и параизомеров H2O в колебатель-

ных состояниях ν2 и 2ν2. Предсказанное ускорение конверсии в колебательно-возбужденных состояниях

молекул воды можно применить для обогащения их спиновых изомеров лазерным излучением.

DOI: 10.31857/S1234567821220122

Введение. Свободные молекулы воды существу-

ют в виде ядерных спиновых изомеров: орто-H2O

(полный спин двух протонов I = 1) и пара-H2O

(I = 0) [1–3]. Каждый из этих изомеров имеет свои

специфические вращательные состояния, определяе-

мые законами квантовой статистики систем с иден-

тичными частицами. Молекулы воды исключитель-

но важны для многих областей науки и практики

и являются, по-видимому, самыми изученными мо-

лекулами в настоящее время. Тем не менее свойства

ядерных спиновых изомеров молекул воды, в первую

очередь их стабильность, остаются практически не

исследованными из-за сложности обогащения изоме-

ров. К настоящему времени обогащение спиновых

изомеров молекул воды осуществлено в молекуляр-

ных пучках [4–6], в матрицах при низкой температу-

ре [7, 8] и в фуллерене [9, 10]. Разработаны методы

измерения орто/пара отношения изомеров воды в га-

зовой фазе [11, 12].

Задача обогащения спиновых изомеров воды в

газовой фазе пока не решена экспериментально.

Одним из возможных методов может быть ла-

зерное обогащение при возбуждении колебательно-

вращательных переходов молекулы H2O по схемам,

предложенным в работах [13–15]. Наибольшую эф-

фективность эти методы обогащения достигают, ес-

ли скорость конверсии изомеров молекул воды в

возбуждаемом колебательном состоянии существен-

1)e-mail: mamrashev@iae.nsk.su; chapovsky@iae.nsk.su

но превосходит скорость конверсии в основном коле-

бательном состоянии H2O.

Обширные спектроскопические сведения о моле-

кулах воды дают уникальную возможность иссле-

довать конверсию изомеров H2O в колебательно-

возбужденных состояниях. Целью настоящей работы

является поиск колебательно-возбужденных состоя-

ний H2O, в которых скорость конверсии спиновых

изомеров существенно превышает скорость конвер-

сии в основном колебательном состоянии.

Квантовая релаксация ядерных спино-

вых изомеров. Ядерные спиновые изомеры

многоатомных молекул обладают очень высокой

стабильностью, если устранено их взаимодействие

с парамагнитными частицами [16]. Без парамаг-

нитных частиц медленная конверсия изомеров

все-таки происходит под действием особого про-

цесса, квантовой релаксации, предложенного в

теоретической работе [17]. Процесс основан на

квантовом смешивании орто- и парасостояний внут-

римолекулярным взаимодействием и прерывании

этого смешивания столкновениями. Последова-

тельно описать квантовую релаксацию можно на

основе формализма матрицы плотности [18]. Рас-

смотрим сначала релаксацию изомеров без внешнего

излучения. Гамильтониан молекулы, находящей-

ся в термостате, можно представить в виде двух

слагаемых,

Ĥ = Ĥ0 + ~V̂ . (1)
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Здесь Ĥ0 – основная часть гамильтониана, имею-

щая своими собственными состояниями орто- и па-

расостояния молекулы. ~V̂ – слабое внутримолеку-

лярное взаимодействие, смешивающее орто- и па-

расостояния молекулы. Если в системе в началь-

ный момент создано обогащение, например, ортомо-

лекул, то неравновесная добавка ортомолекул δρo(0),

будет релаксировать по экспоненциальному закону

δρo(t) = δρo(0) exp(−γt), где скорость спиновой кон-

версии определяется уравнением [18]

γ =
∑

α′∈p, α∈o

2Γ |Vα′α|2
Γ2 + ω2

α′α

[WB(α
′) +WB(α)] . (2)

Здесь индексы α′ и α пробегают, соответственно, по

всем пара- и ортосостояниям молекулы, Γ есть ско-

рость релаксации недиагональных элементов матри-

цы плотности, созданных взаимодействием ~V̂ , ωα′α

есть частотный интервал между состояниями α′ и

α, WB(α
′) и WB(α) есть больцмановские факторы,

определяющие населенность соответствующих состо-

яний. Величины γ, Γ, Vα′α и ωα′α выражены в урав-

нении (2) в частотных единицах. Качественно кван-

товую релаксацию спиновых изомеров можно пред-

ставить как туннелирование изомеров через пары

близких по энергии орто-пара состояний, смешанных

внутренним взаимодействием ~V̂ .

Лазерное обогащение изомеров поясним на при-

мере колебательного возбуждения ортоизомеров мо-

лекул воды (рис. 1). Такое возбуждение способно по-

влиять на процесс орто-пара конверсии изомеров

H2O благодаря нескольким эффектам: селективно-

му изменению населенности смешиваемых состояний

в возбужденном колебательном состоянии [13], из-

менению населенности всего колебательного состо-

яния ортомолекул [14] и модификации самого про-

цесса смешивания состояний орто- и параизомеров

[15]. Последующая релаксация изомеров воды из воз-

бужденного парасостояния в основное колебательное

состояние с сохранением спинового состояния (пунк-

тирная линия на рис. 1) приводит к накоплению мо-

лекул в парасостоянии, если обратная конверсия изо-

меров в основном колебательном состоянии молеку-

лы не является быстрой. Эффективность лазерно-

го обогащения изомеров воды можно предсказать,

сравнив скорости конверсии в возбужденном и ос-

новном колебательных состояниях молекул воды в

отсутствии лазерного излучения.

Спиновые и вращательные состояния H2O.

Спиновые изомеры молекул существуют благодаря

законам квантовой статистики. Поэтому постро-

ение состояний изомеров молекул воды должно

Рис. 1. Орто- и парасостояния в основном колебатель-

ном состоянии и в колебательном состоянии (0 1 0) из

[19]. Для каждого колебательного состояния представ-

лены вращательные состояния с энергией вращения

< 1000 см−1. Сплошная вертикальная линия показыва-

ет оптическое возбуждение H2O. Пунктирная верти-

кальная линия показывает колебательную релаксацию

молекул. Смешивание орто- и парасостояний H2O ука-

зано горизонтальными стрелками

выполняться с использованием перестановочно-

инверсионной группы G4. Группа содержит четыре

операции симметрии: тождественное преобразование

E, перестановку двух протонов (12), инверсию про-

странственных координат всех частиц в молекуле

E∗ и произведение перестановки с инверсией (12)E∗.
Четыре неприводимых представления группы G4

удобно обозначить буквами A, либо B, если характе-

ры операции (12) равны +1, либо −1 соответственно.

Индексами g, либо u будем отмечать представления

с характером операции E∗, равным +1, либо −1

соответственно.

Достаточно просто построить ядерные спиновые

состояния изомеров воды. Система из двух эквива-

лентных протонов в H2O имеет четыре спиновых со-

стояния | ↑↑〉, | ↑↓〉, | ↓↑〉, | ↓↓〉. Здесь ↑ (↓) обознача-

ет состояние спина протона с +1/2 (−1/2) проекци-

ей спина на лабораторную ось квантования. Четыре

спиновых состояния двух протонов порождают при-

водимое представление группы G4, которое можно

разложить на три полносимметричных состояния Ag

| ↑↑〉,
√

1/2 [| ↑↓〉+ | ↓↑〉] , | ↓↓〉, (3)
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и одно состояние с симметрией Bg

√

1/2 [| ↑↓〉 − | ↓↑〉] . (4)

Состояния (3) имеют полный спин двух протонов

I = 1 и принадлежат ортоизомерам. Состояние (4)

имеет I = 0 и принадлежит параизомерам.

Построение вращательных состояний спиновых

изомеров H2O оказывается более сложным. Выберем

молекулярную систему координат с осью квантова-

ния z, направленной по оси симметрии молекулы,

как в [2] (рис. 2). Молекула воды является асиммет-

Рис. 2. Молекула воды и молекулярная система коор-

динат, использованная в настоящей работе. Буквами в

скобках указаны направления главных осей инерции в

порядке возрастания соответствующих моментов инер-

ции Ia < Ib < Ic. Пунктирными стрелками показано

движение ядер молекулы в колебательном состоянии

(0 1 0)

ричным волчком. Ее вращательные состояния в ко-

лебательном состоянии v можно рассчитать с помо-

щью эффективного гамильтониана Ватсона [20, 21],

Ĥ0 = Ev + 0.5(b1 + b2)Ĵ
2 + (b0 − 0.5(b1 + b2))Ĵ

2
z +

+ 0.5(b1 − b2)(Ĵ
2
x − Ĵ2

y ) + Ĥ1. (5)

Здесь, Ev – колебательная энергия, b = (b0, b1 . . . b41)

– вектор молекулярных параметров, которые мы

определяем в настоящей работе, аппроксимируя экс-

периментальные энергии вращательных уровней мо-

лекул воды из [19]. Ĵ – оператор полного углового

момента молекулы, а Ĵz, Ĵx, Ĵy – проекции Ĵ на оси

молекулярной системы координат. Первые три сла-

гаемых во вращательной части уравнения (5) описы-

вают жесткий асимметричный волчок, слагаемое Ĥ1

содержит члены до 12-й степени и описывает враща-

тельное искажение молекулы воды.

Диагонализацию Ĥ0 выполним с использованием

модифицированного базиса Ванга [2, 22],

|r, p〉 = fk
[

|r〉+ (−1)J+k+p|r〉
]

;

fk = (2 + 2δk,0)
−0.5; p = 0, 1. (6)

Здесь |r〉 ≡ |J, k,M〉, |r〉 ≡ |J,−k,M〉 – состояния

симметричного волчка [2], J – угловой момент моле-

кулы (в единицах ~), k = 0 . . . J, M = −J . . . J – ве-

личина проекции J на ось квантования z молекуляр-

ной системы координат и на лабораторную ось кван-

тования соответственно. Состояния |J, k = 0,M, p〉 с

нечетными значениями (J + p) не существуют.

Для классификации состояний |r, p〉 в группе

G4 используют концепцию эквивалентных поворо-

тов молекулы, создаваемых операциями симметрии

группы G4 [23]: (12) → Rz , E
∗ → Ry, (12)E

∗ → Rx.

Здесь Rz, Ry, Rx есть повороты молекулы на угол π

вокруг соответствующих осей. Действия Rz, Ry, Rx

на состояния симметричного волчка |r〉, приведен-

ные в [2], позволяют определить преобразование ба-

зисных состояний |r, p〉

Rz |r, p〉 = (−1)k|r, p〉, Ry|r, p〉 = (−1)p|r, p〉,
Rx|r, p〉 = (−1)k+p|r, p〉. (7)

Из этих соотношений видно, что базисные состоя-

ния |r, p〉 преобразуются по четырем неприводимым

представлениям группы G4 в зависимости от четно-

сти квантовых чисел k и p. Гамильтониан молекулы

Ĥ0 является полносимметричным в группе G4 (сим-

метрия Ag). Следовательно, матричные элементы Ĥ0

между состояниями |r, p〉 разной симметрии равны

нулю. Таким образом, диагонализация Ĥ0 сводится

к диагонализации четырех матриц, составленных с

помощью базисных состояний |r, p〉 одной симмет-

рии. В итоге вращательные состояния асимметрич-

ного волчка можно представить в виде разложения

по базисным состояниям (6)

|J,K,M, p〉 =
∑

k

Ak|r, p〉. (8)

Здесь для коэффициентов разложения Ak явно ука-

зан только индекс суммирования k, хотя коэффици-

енты Ak зависят и от других квантовых чисел.

Полное описание состояния асимметричного

волчка требует указания всех коэффициентов раз-

ложения Ak из (8), что является непрактичным.

Удобно использовать следующую сокращенную си-

стематику вращательных состояний молекулы H2O.

Расположим все вращательные состояния с одина-

ковым набором квантовых чисел J,M, p в порядке
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возрастания их энергий и пронумеруем эти состоя-

ния числами из последовательности K = 1, 3, . . . J ,

либо из последовательности K = 0, 2, 4 . . . J , в зави-

симости от того, k какой четности присутствуют в

разложении (8). Тогда каждое вращательное состо-

яние H2O будет полностью определено указанием

набора квантовых чисел J,K,M, p. Для четырех ти-

пов симметрий группы G4 получаем, что состояния

имеют симметрию Ag (Au), если K четно, p = 0 (1)

и состояния имеют симметрию Bg (Bu), если K
нечетно, p = 0 (1).

Полезно указать связь квантовых чисел K, p, ис-

пользованных в настоящей работе, со стандартным

обозначением вращательных состояний молекул во-

ды с помощью параметров Ka,Kc, см., например,

[19]. Эта связь дается соотношениями

p = 0.5(1− (−1)Kc); K = Ka + (−1)J+Ka+Kcp. (9)

Таким образом, p и Kc имеют одинаковую четность.

Связь K и Ka более сложная.

Квантовая статистика требует, чтобы полные со-

стояния H2O обладали симметрией Bg либо Bu, по-

скольку полные состояния должны иметь характеры

−1 для перестановки протонов (12). Из свойств сим-

метрии спиновых состояний (3) и (4) следует, что для

ортомолекул H2O разрешены только вращательные

состояния с нечетными K, а для парамолекул разре-

шены вращательные состояния с четными K.

Конверсия спиновых изомеров H2O. В моле-

кулах воды смешивание орто- и парасостояний осу-

ществляется спин-вращательным сверхтонким взаи-

модействием, имеющим общий вид [24]

V̂SR =
1

2

(

∑

n

Î(n) •C(n) • Ĵ+ h.c.

)

; n = 1, 2. (10)

Здесь Î(n) и C(n) – оператор спина и тензор

спин-вращательного взаимодействия n-го протона,

соответственно, Ĵ – оператор углового момента

молекулы. Расчет декартовых компонентов спин-

вращательного тензора молекул воды выполнен в

работе [25]. Сферические компоненты тензора спин-

вращательного взаимодействия, осуществляющие

смешивание орто- и парасостояний H2O, имеют

следующие значения (согласно определению [2]

связи декартовых и сферических компонент тензора

второго ранга):

C2,±1 = ∓35.2 кГц; C1,±1 = −14.1 кГц. (11)

Расчет конверсии спиновых изомеров в моле-

куле H2O под действием спин-вращательного вза-

имодействия формально совпадает с аналогичным

расчетом для молекулы формальдегида, H2CO [22].

Поэтому, можно воспользоваться полученными в

[22] соотношениями, используя компоненты спин-

вращательного тензора из (11). Правила отбора

для смешивания орто- и парасостояний H2O спин-

вращательным взаимодействием имеют вид

∆J = ±1, ∆k = ±1, ∆p = 0. (12)

В расчетах скорости конверсии изомеров молекул

воды скорость релаксации Γ недиагонального эле-

мента матрицы плотности в (2) принята одинако-

вой для всех пар орто-парасостояний. Принятая ве-

личина Γ = 5 · 108 c−1 соответствует давлению па-

ров воды ≃ 5Торр. В расчетах скорости конверсии

в колебательно-возбужденных состояниях использо-

вался тензор спин-вращения из (11).

Таблица 1. Скорости конверсии изомеров молекул воды в ос-
новном и в колебательно-возбужденных состояниях (0 1 0) и
(0 2 0)

Колебательное J ′,K′, p′–J,K, p γ

состояние (10−5 c−1)

(0 0 0) 3, 0, 1–2, 1, 1 0.35

Полная скорость∗ 1.5

(0 1 0) 3, 2, 1–4, 1, 1 53

Полная скорость∗ 70

(0 2 0) 5, 0, 1–4, 1, 1 288

Полная скорость∗ 387

∗Полная скорость конверсии в данном колебательном состоя-
нии.

Молекула H2O имеет два полносимметричных

нормальных колебания ν1 = (1 0 0) и ν2 = (0 1 0) с

симметрией Ag (как и основное колебательное состо-

яние (0 0 0)) и одно колебательное состояние ν3 =

= (0 0 1) с симметрией Bg. Расчет скорости конверсии

спиновых изомеров H2O в колебательных состояни-

ях (1 0 0) и (0 0 1) показал, что скорости конверсии в

этих состояниях не отличаются существенно от ско-

рости конверсии в основном колебательном состоя-

нии H2O. Мы обнаружили, что спиновые изомеры

молекул воды в колебательно-возбужденном состоя-

нии (0 1 0) и особенно в состоянии (0 2 0) имеют ско-

рости конверсии существенно большие, чем скорость

конверсии в основном колебательном состоянии. Эти

данные приведены в табл. 1. Там же указаны наибо-

лее важные для конверсии спиновых изомеров воды

орто- и парасостояния. Мы видим из этих данных,

что скорость конверсии изомеров в состоянии (0 2 0)

превосходит скорость конверсии в основном состоя-

нии в 260 раз.

Возрастание скорости конверсии изомеров H2O

объясняется возникновением близких по энергии пар
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орто- и парасостояний при возбуждении нормаль-

ных колебаний ν2 и 2ν2 молекулы H2O. Так для па-

ры вращательных уровней 3, 2, 1–4, 1, 1 расщепле-

ние составляет 15.1 см−1 и 0.56 см−1 в колебатель-

ных состояниях (0 0 0) и (0 1 0) соответственно. Для

пары уровней 5, 0, 1–4, 1, 1 расщепление составля-

ет 26.3 см−1 и 0.4 см−1 в колебательных состояниях

(0 0 0) и (0 2 0) соответственно.

Обсуждение и выводы. В работе выполнены

расчеты скорости конверсии ядерных спиновых изо-

меров молекул воды в основном и в колебательно-

возбужденных состояниях в газовой фазе. Возбужде-

ние нормальных колебаний (1 0 0) и (0 0 1) не приво-

дит к существенному изменению скорости конверсии

изомеров. Обнаружено, что возбуждение нормаль-

ного колебания ν2 существенно ускоряет конверсию

изомеров H2O: в 50 раз в состоянии (0 1 0) и в 260

раз в состоянии (0 2 0) по сравнению с конверсией в

основном колебательном состоянии. Ускорение кон-

версии изомеров обусловлено изменением орто-пара

расщеплений уровней в H2O при возбуждении нор-

мального колебания ν2. Обнаруженный эффект мо-

жет быть положен в основу обогащения спиновых

изомеров молекул воды лазерным излучением по схе-

мам, предложенным в работах [13–15].
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Информация для авторов

Журнал “Письма в ЖЭТФ” (и его англоязычная версия “JETP Letters”) публикует:

• Краткие оригинальные статьи, требующие срочной публикации и представляющие общий интерес для

широкого круга читателей-физиков. К категории срочных публикаций относятся первые наблюдения

новых физических явлений и теоретические работы, содержащие принципиально новые результаты.

• Миниобзоры на наиболее актуальные “горячие” темы, по результатам недавних исследований выпол-

ненных авторами.

• Краткие комментарии к статьям, появившимся ранее в нашем журнале.

“Письма в ЖЭТФ” является двуязычным журналом, принимая и публикуя статьи на русском и на англий-

ском языках1). Все статьи на английском языке, принятые к публикации, направляются на лингвистическую

экспертизу. Если английский текст признается недостаточно ясным, то редакция оставляет за собой право

попросить авторов улучшить качество языка или представить для опубликования русскую версию статьи.

В “JETP Letters” все статьи публикуются на английском языке. Авторы принятых к печати статей мо-

гут (и это приветствуется), сразу же после извещения о принятии, прислать в редакцию предлагаемый ими

самостоятельный перевод своей русскоязычной статьи на англ. язык. Наличие такого перевода, хотя и не

гарантирует его безусловное принятие переводчиками Издателя, но зачастую облегчает авторам взаимодей-

ствие с ними. Перевод русских и редактирование английских статей осуществляется в издательстве МАИК

“Наука/Интерпериодика”. Русская и англоязычная версии должны быть идентичны, поскольку статья, опуб-

ликованная в обеих версиях, является одной публикацией. Хотя английская версия окончательно редактиру-

ется на месяц позже русской, в ней не должно быть дополнительных ссылок, рисунков, формул и т.п., и все

утверждения должны быть одинаковы.

Размер оригинальной статьи, как правило, не должен превышать 7 страниц русского издания (двух-

колоночный формат, соответствующий стилевому файлу), включая 5–6 рисунков. Размер миниобзора, как

правило, не должен превышать 12 страниц, включая 8–10 рисунков. Типичный размер комментария и ответа

на комментарий – до 1 стр.

Образец статьи2), с использованием стилевого файла jetpl.cls (кодировка UTF-83), кодировка KOI8-R4)).

Статьи в редакцию можно направлять

◦ по электронной почте letters@kapitza.ras.ru – направлять текст в формате TeX, LaTeX (для статей на

русском языке допускается MS Word), рисунки в формате PostScript (..ps), EncapsulatedPostScript (..eps)

или PaintBrush (..pcx), каждый рисунок отдельным файлом. Необходимо также приложить pdf файл

статьи с встроенными рисунками.

◦ по почте по адресу: 117334 Москва, ул. Косыгина 2, “Письма в ЖЭТФ” – два экземпляра статьи с

рисунками на отдельных страницах (для полутоновых рисунков еще один дополнительный экземпляр).

К рукописи нужно приложить электронный адрес (e-mail) и почтовый адрес с индексом, фамилию, полное

имя и отчество того автора, с которым предпочтительно вести переписку, а также номера его служебного

и домашнего телефонов; для статей на английском языке – дополнительно CD диск или флеш карту с тек-

стом в формате LATEX; для статей из России и других стран СНГ, в случае необходимости, может быть

представлено направление от учреждения, которое будет фигурировать в титуле статьи как основное.

1)http://www.jetpletters.ru/ru/info.shtml#sub1
2)http://www.jetpletters.ru/tex/utf8/example.tex
3)http://www.jetpletters.ru/tex/utf8/jetpl.cls
4)http://www.jetpletters.ru/tex/koi/jetpl.cls
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Представленные в редакцию рукописи предварительно рассматриваются Редакторами. Не все рукописи

направляются на отзыв рецензентам. Редколлегия на основании заключения Редактора может отклонить

статьи, которые явно не соответствуют правилам и не подходят для журнала. С другой стороны, ни одна

статья не принимается в печать без отзыва рецензентов или членов Редколлегии.

Решение о публикации или отклонении статей принимается на заседании редколлегии по представлению

члена редколлегии по соответствующему разделу, с учетом мнения рецензентов. Основанием для отклонения

статьи может быть ее недостаточная актуальность, отсутствие существенного продвижения по сравнению с

другими публикациями в этой области, слишком специальная тематика и др. Рецензии на отклоненные статьи

могут и не посылаться авторам. Авторы могут прислать отклоненную статью на повторное рассмотрение,

сопроводив ее аргументированным разъяснительным письмом. В этом случае статья будет направлена на

дополнительное рецензирование.

В связи с требованиями издателя и распространителя журнала “JETP Letters”, наш журнал “Письма в

ЖЭТФ” с середины 2016 года лишен возможность публиковать полные тексты статей, исходно написанных

на английском языке. Чтобы выполнить это требование, но не лишать российских читателей части инфор-

мации, редакцией журнала принято следующее решение: для статей, представленных на английском языке

и удовлетворяющих всем требованиям журнала, публиковать в “Письмах в ЖЭТФ” расширенные аннотации

на английском языке (объемом не более 1–2 стр. журнального текста, или 5600–11200 знаков текста, включая

один рисунок и список литературы). В конце аннотации будет приведена ссылка на полный текст статьи в

журнале “JETP Letters”.

Оформление рукописи

Первая страница рукописи должна выглядеть следующим образом.

ЗАГЛАВИЕ

Инициалы и фамилии авторов

Обязательно — Учреждения, где работают авторы (включая город и почтовый индекс;

e-mail одного из авторов)

Дата поступления

Текст аннотации

Далее следует основной текст.

Фамилии иностранных авторов пишутся в русской транскрипции, но в сноске дополнительно указывается

оригинальная транскрипция. Названия мест работы за рубежом пишутся по-английски.

Обращаем внимание авторов статей на русском языке на то, что перевод фамилий с русского языка на

английский производится по жестким правилам (см. Письма в ЖЭТФ, т. 58, вып. 8, с. 699). Если авторы по

каким-то причинам предпочитают иную транскрипцию своей фамилии, об этом следует написать на отдель-

ном листе. Поскольку аннотации сейчас распространяются и отдельно от статей (базы данных, системы –

On-line. и т.п.), текст аннотации должен быть самодостаточным: без ссылок на список литературы, с понят-

ными обозначениями, без аббревиатур.

Сокращения словосочетаний должны даваться заглавными буквами (без точек) и поясняться при первом

их употреблении. В тексте подстрочные примечания должны иметь сплошную нумерацию по всей статье.

Цитируемая литература должна даваться общим списком в конце статьи с указанием в тексте статьи

ссылки порядковой цифрой, например, [1]. Литература дается в порядке упоминания в статье. Для журналь-

ных статей указываются сначала инициалы, затем фамилии всех авторов, название журнала, номер тома

(полужирным шрифтом), первая страница и год в круглых скобках. В случае, если цитируемая статья имеет

более 4-х авторов, то только 3 первых должны быть перечислены явно, например

1. A. B. Ivanov, V. G. Petrov, I. M. Sergeev et al., JETP 71, 161 (1990).

Для книг надо указывать инициалы и фамилии всех авторов, полное название книги, издатель, год, том,

номер издания, часть, глава, страница (если ссылка на переводное издание, то обязательно в скобках нужно

указать данные оригинала), например
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2. L. M. Blinov, Structure and Properties of Liquid Crystals, Springer, Heidelberg (2011).

Цитирование двух или более произведений под одним номером, одного и того же произведения под раз-

ными номерами не допускается.

В обозначениях и индексах не должно быть русских букв. Например, следует писать Popt, а не Pопт.

В десятичных дробях вместо запятой нужно использовать точку. Векторы должны выделяться в тексте

статьи полужирным шрифтом (без стрелки над ними).

Поскольку рисунки переносятся без изменений из “Писем в ЖЭТФ” в “JETP Letters” все надписи на

рисунках должны быть только на английском языке. Авторов, использующих при подготовке рисунков ком-

пьютерную графику, просим придерживаться следующих рекомендаций: графики делать в рамке; штрихи на

осях направлять внутрь; по возможности использовать шрифт Times; высота цифр и строчных букв должна

быть в пределах (3–4)% от максимального размера (высоты или ширины) рисунков, это относится и к циф-

рам на осях вставки; единицы измерения на осях графиков приводить в скобках. При подготовке рисунка

имейте в виду, что, как правило, ширина рисунка при печати не превышает 82 мм; в исключительных случаях

рисунок размещается на всей ширине листа (до 160 мм).

Рисунки публикуются “on-line” в цвете. На авторов возлагается обязанность проверить, что цвет-

ные рисунки читаемы, достаточно контрастны и в черно-белом печатном варианте. Образцы оформле-

ния статьи и рисунков, а также стилевой файл можно найти на WWW-странице “Писем в ЖЭТФ”

(http://www.jetpletters.ru/).

Дополнительный материал

Журнал “Письма в ЖЭТФ” предоставляет авторам возможность публикации Дополнительного мате-

риала. Дополнительный материал, относящийся к статье, помещается на сайт одновременно с публикаци-

ей статьи в журнале. В Дополнительный материал помещаются сведения, существенные для узкого круга

специалистов (например, детали сложных вычислений или мелкие детали экспериментальной техники), но не

являющиеся критичными для понимания статьи широким кругом читателей журнала. Дополнительный

материал не может быть использован для преодоления ограничения статьи по объему.

Объем дополнительного материала не должен превышать 4 страниц текста, с включением не более 4

рисунков.

В дополнительный материал нельзя включать:

• Дополнительный список литературы

• Сведения о вкладе авторов в работу

• Благодарности

• Комментарии, отклики или поправки.

Как прислать Дополнительный материал в редакцию
Дополнительный материал принимается на английском языке в виде TeX, doc и eps файлов одно-

временно со статьей по электронной почте по адресу letters@kapitza.ras.ru и рассматривается редакционной

коллегией и рецензентами в совокупности со статьей. Файлы Дополнительного материала могут быть

посланы в виде нескольких сообщений или могут быть включены в одно сообщение. В качестве темы этих

сообщений должно быть указано “Дополнительный материал”. В письме должно также быть приведено на-

звание статьи, фамилия первого автора и перечень всех прилагаемых файлов.

Правила оформления файлов Дополнительного материала и процедура рассмотрения
Правила оформления файла Дополнительного материала совпадают с правилами оформления ос-

новной статьи. В заголовке должно быть написано “Дополнительный материал к статье {название статьи}”.

Рисунки предпочтительны в цвете. Редакцией и рецензентами Дополнительный материал рассматрива-

ется как часть статьи и отдельно не рецензируется. За качество рисунков и качество английского языка

Дополнительного материала ответственность ложится на авторов.
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Ссылка на Дополнительный материал в статье
В статье адрес Дополнительного материала приводится в последней ссылке списка литературы в сле-

дующем виде:

See Supplemental Material at {для принятой к печати статьи ссылка будет введена редакцией}

Или в русском тексте

См. Дополнительный материал по адресу {для принятой к печати статьи ссылка будет введена редакци-

ей}.

Право на воспроизведение
Дополнительный материал не является отдельным субъектом авторского права и входит в соглашение,

подписанное автором для основного текста статьи. Любое воспроизведение Дополнительного материала

должно подчиняться тем же правилам, что и текст основной статьи.

Комментарии в журнале “Письма в ЖЭТФ”

Журнал “Письма в ЖЭТФ” публикует краткие комментарии на ранее опубликованные в нем статьи. Ав-

торы оригинальной статьи, на которую написан комментарий, могут на него ответить. Если и комментарий и

ответ на него обоснованы и интересны, они принимаются в печать и публикуются в одном номере журнала.

Отсутствие ответа авторов комментируемой статьи не является основанием для чрезмерной задержки или

отказа в публикации комментария – если комментарий соответствует установленным критериям, он будет

опубликован независимо от того, получен на него ответ авторов комментируемой работы или нет. Редак-

ция не принимает комментарии, написанные кем-либо из авторов статьи. Комментарии и ответы ограничены

по объему одной журнальной страницей (включая рисунки), аннотация не требуется. При желании авто-

ры могут разместить на сайте журнала дополнительный материал, руководствуясь общими правилами (см.

соответствующий раздел)5).

Комментарий должен быть направлен на исправление или критику конкретной статьи. В первом абзаце

комментария необходимо дать четкую ссылку на комментируемую статью, а также на то ее утверждение,

которое комментируется. Комментарий должен касаться существа комментируемой статьи (не формы или

стиля изложения) и быть непосредственно связанным с ней, а не просто содержать обсуждение общей те-

мы. Формат комментария не предназначен для использования как инструмент для публикации дополнений

к уже опубликованным статьям, он не предназначен также для установления приоритета или исправления

библиографических неточностей. Критические замечания должны быть написаны в коллегиальном тоне;

полемические комментарии отклоняются без рецензирования. Ответ авторов, чтобы быть пригодным для

публикации, также должен быть написан в коллегиальном стиле и свободен от полемики.

Каждый комментарий отправляется авторам оригинальной статьи, у которых запрашиваются ответы на

следующие вопросы:

1. Может ли комментарий быть опубликован без ответа?

2. Будет ли прислан ответ на комментарий для одновременной публикации?

3. Не кажется ли авторам, что комментарий слабо связан с оригинальной статьей? (В этом случае требу-

ется подробная аргументация).

Автор оригинальной статьи не является анонимным рецензентом по отношению к комментарию. Редакция

оставляет за собой право обратиться к анонимному рецензенту — независимому эксперту, у которого может

быть запрошено мнение о комментарии и об ответе авторов. Авторам комментария рекомендуется вначале

отправить свой комментарий первому автору комментируемой статьи для прямого ответа, однако редакция не

рассматривает такой шаг в качестве обязательного. Ответ авторов комментируемой статьи будет предоставлен

авторам комментария до публикации, однако последовавший за этим существенный пересмотр комментария

будет интерпретирован как знак его ошибочности и может послужить причиной отказа в его публикации.

Редакция не рассматривает комментарии на ответ авторов.

5)http://www.jetpletters.ru/ru/supp.shtml
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Миниобзоры

Журнал “Письма в ЖЭТФ” в течение последних 10 лет в порядке опыта публиковал “заказные” мини-

обзоры по результатам избранных законченных проектов РФФИ и РНФ. Как показало время, такие обзоры

пользуются популярностью и активно читаются. В связи с этим редколлегия журнала решила расширить

данную практику и, начиная с июля 2020 г., принимает к рассмотрению миниобзоры не только заказные, но

и представленные самими авторами в инициативном порядке.

Правила оформления рукописей, касающиеся статей и обзоров – см. на

http://www.jetpletters.ru/ru/info.shtml

Миниобзор, как и регулярная статья, будет рецензироваться, обсуждаться членами редколлегии и будет

приниматься к публикации только в случае его соответствия требованиям, предъявляемым к статьям.
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