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慢正电子束研究薄膜 !界面和近表面微观结构 3
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摘  要   慢正电子束技术是近十几年来发展起来的探测材料近表面微结构的新手段 q文章介绍了其在薄膜 !界面

和近表面测量的基本方法和部分应用结果 q
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t  引言

在凝聚态物理和材料科学中 o表面和近表面的

物质结构状况 o往往决定着许多物理和化学性质 q通

常采用离子束 !电子束 !激光束或其他方法对表面进

行处理 o改变表面的组分与结构或人为地引进缺陷 o

以达到某种应用的目的 q各种异质结构膜在制备过

程中会产生一些缺陷 o或引进一些不希望的杂质 o或

在界面上发生复杂的物理化学过程 q探测表面微观

信息的手段已有不少 o如卢瑟福背散射 !二次离子

谱 !深能级瞬发谱 !各种电镜等 q虽然它们各自给出

许多有价值的结果 o但这些方法基本上不能给出原

子尺度局域缺陷及微观相变的信息 o且有一些是破

坏性测量或造成较大的辐照损伤 q慢正电子束技术

弥补了这些手段的不足 q慢正电子束是由正电子放

射核素或加速器等产生的高能正电子经慢化后形成

单能的及能量连续可调的正电子束流 o通常流强约

为 tsw ) tsts¨n r¶o可调能量约为 s ) xs®̈ ∂ q能量连

续可调的慢正电子束 o通过改变其注入能量可注入

到固体的不同深度 q正电子在固体中的湮没特性 o与

其湮没时周围的环境关系密切 q正电子湮没技术

k°�×l被证明是用作测量固体中缺陷类型及浓度 !

相变等微观结构十分有效的工具≈t  q这样 o通过测

量不同深度正电子湮没的 Χ光子能谱或寿命 o就可

以得到不同深度的微观结构的特征及分布 q这对于

分析固体近表面 !离子注入区 !各种应变层 !薄膜和

界面等非均匀系统的微观结构十分有利 q此外 o正电

子的质量轻 o因此注入样品时几乎不会产生缺陷 o是

一种无损探测 q

u  慢正电子束技术

正电子是电子的反粒子 ot|vs 年 o⁄¬µ¤¦≈u 从理

论上预言了正电子的存在 o两年后为 �±§̈µ¶²±从实

验上证实 qt|w|年 o⁄̈ �̈ ±̈ §̈··¬等人在研究正电子

在固体中的行为时发现 o正负电子湮没时产生的 uΧ

光子并不完全共线 o这一发现标志着正电子湮没技

术的诞生 q此外 o正负电子还能形成束缚态 ) ) ) 电子

偶素 o它的形成对正电子环境的依赖性 o也使之成为

研究物质结构的重要内容 q正电子物理学开始成长

并迅速发展起来 o因为人们注意到正电子能提供凝
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聚态物质物理学许多问题的独一无二的信息 q但通

常作为探针使用的正电子都是来自 Β
n 放射源 o具有

连续的能量分布 o这在相当程度上限制了正电子的

应用范围 q为获得低能单色的正电子束 o人们曾作过

种种尝试 q基于正电子在固体中扩散行为的研究 o产

生了用慢化原理产生慢正电子的设想 o并于 t|x{年

由 ≤«̈ µµ¼第一次成功地产生了慢正电子 o转换率

k慢化产生的慢正电子与入射正电子源强度之比l约

为 v ≅ tsp { q�¬̄̄¶等人≈v 在超高真空k � � ∂ l中用

≤∏ktttl n ≥做慢化体 o整个制备过程都是在超高真

空中进行 o转换率大大提高到 t ≅ tsp v q后来 o∂ «̈¤2

±̈ ±等人又用单晶钨 • kttsl做慢化体 o转换率达

v ≅ tsp v q在高真空条件下 o最高产额的慢化体是退

火多晶钨片 o转换率可达 z ≅ tsp w左右 q慢化体产生

慢正电子的基本过程是这样的 }放射源产生的快正

电子入射到固体 o在固体内 o正电子经非弹性散射在

很短的时间k ∗ tsp tu¶l内损失能量成为热化正电

子 o热化正电子以较长寿命k ∗ tsp ts¶l在固体中扩

散 o最后和电子湮没 q正电子在扩散中有一定几率扩

散到固体表面 q对某些金属 o正电子在这些金属中具

有负的功函数≈w  o扩散到表面的正电子会以比其热

化动能大得多的能量k ∗ t ∂̈ l从表面发射出来 o得

到慢正电子 q其本征能散 ΔΕ 在室温下通常为 s1x )

u ∂̈ q用负电压栅极吸引慢化体表面发射的慢正电

子 o用磁场或电场将其输运到靶区 o并用电压可调的

加速电极加速它们 o就形成了能量单色性好 !能量大

小可调节的慢正电子束 o将它们注入到样品的不同

深度 o作为探针获得固体沿深度分布的各种信息 q目

前主要的慢正电子束装置分两大类 }一类是基于放

射性同位素的 o如uu �¤o其束流强度通常很难超过

tsy¨n r¶~另一类是基于加速器和反应堆的 o通常流

强可达 tsz ) tsts¨n r¶o即所谓的强流慢正电子束 q

v  实验原理和方法

具有一定能量的正电子在注入样品并迅速热化

后 o处于热平衡态的正电子就会做扩散迁移运动 o最

终与周围介质中的一个电子湮没 q当样品中存在原

子缺位或原子密度局部减小这类缺陷时 o正电子与

离子实之间的排斥力减弱 o而电子的再分布会在这

类缺陷处造成一个负的静电势 q因此 o对于正电子来

说 o类似于空位 !空洞和位错这样的缺陷是晶体强大

的吸引中心 q换言之 o正电子容易被缺陷捕获并在该

区域湮没 q缺陷的浓度可以从被捕获的正电子与自

由的正电子之比推导出来 q同时 o被捕获的正电子的

湮没特性反映了缺陷的局部性质 o给出关于缺陷内

部电子结构的独特信息 o在一定程度上反映缺陷结

构上的不同 q正电子的湮没特性 o在慢正电子束技术

里常用两种方法进行测量 }一是湮没能谱的多普勒

展宽测量 o另一是脉冲正电子束寿命谱测量 q

311  正电子湮没的多普勒技术(ΔΒΑΡ)

注入样品热化后的正电子能量很低 o而样品中

无论是价电子还是核心电子都有一定的能量 q当正

电子与电子发生湮没时 o湮没对具有一定的动量 o由

电子提供 q正电子湮没绝大部分kuzuruzvl是形成能

量为 xtt®̈ ∂ 的 uΧq在质心系中 o两个 Χ光子是严格

成 t{sβ背向发射 ~在实验室系中 ö n p ¨p 对的质心

动量不为零 o相当于光源有一定速度 o因此可以测得

湮没光子能量的多普勒移动为

∃ Ε =
ϖΜ

χ
Ε =

χπ Μ

u
, ϖΜ =

πΜ

u μ s
, (t)

其中 ϖΜ和 πΜ分别为湮没对质心的纵向速度和动

量 , χ是光速 .

可以定义各种线形参数来表示实测谱形的形状

特征[ v] ,其变化反映物质中的电子动量分布 ,根据

这些参数的变化 ,可研究样品的缺陷和相变等问题 .

最常用的是 Σ参数 ,其定义为

Σ =
Θ

α

− α
Χ( Ε)§Ε

Θ
]

− ]
Χ( Ε)§Ε

, (u)

式中 Χ( Ε)是去除本底的实验谱 . ( p α , α)是以

xtt®̈ ∂ 为中心的能量区间 . Σ参数的变化主要受能

谱中心区相对计数的影响 ,因而主要反映正电子与

低动量电子湮没的情况 .对不同的物相和微观结构 ,

电子动量分布不同 ,特别是在有缺陷的地方 ,电子密

度减少 ,其中高动量核心电子减少更多 ,因而在缺陷

区的湮没能谱中 ,低动量电子贡献比重增大 ,即此时

Σ参数变大 .可见 Σ参数的变化与固体中物相和微

观结构有密切关系 .考虑到统计精度 ,要求每谱峰区

计数 � tsx .实验测量正电子不同注入能量 Ε 所对

应的 Σ参数 ,即 Σ p Ε 曲线 .

正电子入射到样品中后 , 在极短的时间内

( ∗ t³¶)热化 ,能量为热化能 ,此时正电子的深度分

布称为正电子注入轮廓 . �¬̈°¬±̈ ±和 ∂ ¤̄ ¤̈̄¤«·¬得

到正电子注入轮廓 Π( Ζ)的表示式[ y ,z] :

Π( Ζ) =
μ
Ζs

Ζ
Ζs

μ −t

¬̈³ −
Ζ
Ζs

μ

, (v)
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其中 Ζs � t1tvhΖ , hΖ �
Α

Θ
Εν , hΖ 是平均注入深度 ,单

位为 ±° , Θ为材料密度(ªr¦°
v) , Ε 为正电子注入能

量 , 单 位 为 ®̈ ∂ , Α, ν , μ 为 常 数 , Α � wsªr

¦°u#®̈ ∂ ± , ν � t1y , μ � u .热化正电子在物质中的

行为可用扩散方程加以描述[ y ,z] :

Δ+ νδ( Ζ) −
t

Σ̈ ©©
ν( Ζ) + Π( Ζ) = s , (w)

其中 ν( Ζ)是与时间无关的正电子密度分布 , Δ n 是

正电子扩散系数 , Σ̈ ©©为正电子自由扩散的有效寿

命 .对于不同类型的样品 ,实验测量的 Σ 参数由不

同的 Σ参数的线性组合构成 :

Σ = Φ¶Σ¶ + Φ¥Σ¥ + Ε
ι

ΦιΣι ,

Φ¶ + Φ¥ + Φι = t . (x)

Σ¶!Σ¥和 Φ¶!Φ¥分别表示材料表面和体内的 Σ 参

数及它们在能谱中所占的权重 , Σι !Φι 分别表示有

缺陷样品的缺陷或异质结构薄膜样品的薄膜层 !界

面层的 Σ参数及它们在能谱中所占的权重 .取边界

条件 ν(s) � s , ν( ] ) � s .通过解扩散方程 ,通过对

Σ p Ε 曲线的拟合 ,可求出 Σ¶!Σ¥!Σι 和 Λ ©̈© !Λ ©̈©是

热化后的正电子的平均有效扩散长度 ,与扩散系数

有如下关系 :

Λ ©̈© = [
Δ+

Κ+ ϑ

t/ u

, (y)

其中 Κ是正电子在晶格中的湮没率 , ϑ是空位型缺

陷的捕获率 ,与缺陷的浓度成正比关系 , ϑ � ΛΧ, Λ
是比例系数 , Χ是空位型缺陷浓度 .由均匀分布样

品的 Σ¶!Σ¥和 Λ ©̈©既可以得到其本身微结构的信

息 ,又是进一步分析复杂系统的基础 .例如 ,我们研

究了由 ÷¨n离子束注入增强沉积的纳米 ×¬�膜≈{  o

发现存在两种缺陷 }一种来自 ×¬�薄膜界面 ~另一

种则是纳米空位 o它们的浓度与尺寸强烈地依赖于

注入 ÷¨n离子的能量和剂量 .

由各种沉积方法或外延方法制备的薄膜样品有

类似的分层结构 o即由薄膜层 !界面层和衬底构成 q

我们用慢正电子束测量了不同膜厚 !不同退火条件

下 � r̄�¤�¶的 Σ 参数 o拟合结果表明 o� r̄�¤�¶界

面系统与线型全吸收型界面模型符合得很好≈|  q根

据 �¯薄膜和界面的 Σ参数及其与膜厚和退火温度

的关系分析可知 o�¯薄膜结构随沉积厚度增加而变

得较为致密 o而界面中的缺陷 o则在不同膜厚和退火

温度时随 �¯膜自身结构的重整及 �¤原子迁移和对

�¯中缺陷的复合 o使界面的微结构变化呈现不同的

趋势k见图 tl q由此在一定程度上揭示了界面微结

构及其动力学特征 q低温分子束外延生长的 ≥¬薄膜

可以解决 ≥¬的掺杂问题 q但存在一个外延生长厚度

η ³̈¬o超过这个厚度 o则晶体生长变成非结晶生长 o这

可用快速的热退火k� × �l消除≈ts  q用通常的电子显

微镜和离子散射技术检测 wxs ε !yss ε 退火下生长

的 ≥¬膜与控制 ≥¬膜 o发现无法区分 ~而用慢正电子

束方法可以清楚地看到 oΤ� × � � wxs ε 完全不同于

Τ� × � � yss ε 与控制 ≥¬膜k见图 ul o在 wxs ε 时缺陷

密度达到 tst{r¦°v q这方面的研究成果还有许

多≈tt  o都说明慢正电子束是一个理想的研究各种膜

和界面微结构的技术 q

为了达到某种应用的目的 o常用离子束 !电子

图 t  � r̄�¤�¶界面 Σ参数 Σ�与退火温度的关系≈| 

k ο 为 vss ε � r̄�¤�¶oÜ 为 tsss ε � r̄�¤�¶oρ 为 txss ε � r̄�¤�¶l

图 u  慢正电子束技术得到的低温分子束外延生长的 ≥¬膜

k Τ� × � � wxs ε 完全不同于 Τ � × � � yss ε 与控制 ≥¬膜≈ts l

#stv# 物理



束 !激光束或其他方法对表面进行处理 o改变表面的

组分与结构或人为引进缺陷 q我们测量了 °n 和 °n
u

注入 ≥¬后形成的缺陷≈tu  q以方势阱分布缺陷模型

拟合得到反映缺陷浓度的捕获系数 Κ随退火温度

变化的曲线k见图 v o其中 Κ¥为体湮没率 o是正电子

体寿命的倒数l q当退火温度为 wxs ε 时 oΚ 值减小

的事实表明空穴陷阱 Ηsks1xyl消退 q而当退火温度

达到或超过 wzx ε 时 o°n 注入样品的 Κ 值单调下

降 o说明退火温度越高 o恢复的缺陷总量越多 ~而 °n
u

注入时两个磷离子同时沉积能量 o构成级联损伤区 o

区内产生大小不等的空位团 o退火温度达 wzx ε o空

位团消融 o释放出的点缺陷数超过恢复的数目 o缺陷

浓度增加 o表现为 Κ值增加 q温度达 xss ε 和 xux ε

时 o退火后的 Κ值与 °n 注入样品的同温度退火后

的 Κ值相近 o空穴缺陷得以恢复 q不少小组用此技

术研究了不同离子注入不同半导体材料产生的缺陷

问题≈tv ) tx  o得到许多有用的结果 q

图 v  °n和 °n
u 注入样品缺陷捕获系数随退火温度的变化≈tu 

312  脉冲正电子束寿命谱(ΠΠΛΤΣ)

与多普勒技术不同的是 o本方法要求一个脉冲

宽度在 uss ) vss³¶kƒ • � � l的脉冲正电子束 o一

般从连续束采用斩波和压缩技术得到≈ty  q不同能量

的单能脉冲正电子注入样品 o以压缩脉冲做起始信

号 o湮没的 xtt®̈ ∂ Χ光子做终止信号 o测量相应的

正电子寿命谱 q根据狄拉克导出的 uΧ湮没截面的非

相对论性极限≈u  o可以得到单位时间的湮没率为

Κ = Πρus χν¨ (z)

它与正电子速度无关 q式中 ρs 是经典电子的半径 , χ

是光速 , ν¨是正电子所在处的电子密度 q湮没率的

倒数是平均寿命 q样品中不同状态k缺陷 !不同物相

等l的微结构区域的电子密度是不同的 o正电子从不

同的态湮没 o其相应的寿命是不同的 o则测量结果是

一个多指数的寿命谱 q用计算机分析解谱可以求出

各个不同成分相对应的寿命值和相对强度 q以此作

为微结构分析的依据 o得到微结构沿深度变化的图

像 q可以直接使用平均寿命随 Ε 变化曲线 o例如我

们与德国合作 o系统地测量了脉冲激光沉淀法 !磁控

溅射法和多源共蒸法制备的高温超导体外延膜

≠ �¤u≤∏v�z p ξ的低能正电子寿命谱≈tz k图 w 给出了

脉冲激光沉积法制备膜的低能正电子寿命谱 q制备

条件 }衬底温度 Τ¶� zws ε o空气分压为 zs°¤≈tz l q

结果表明 o除块材中普遍存在的正电子浅捕获中心

外 o还含有大量块材中缺乏的正电子深捕获中心 o并

且其尺寸随温度降低而增大 q这是用其他探测手段

没有观察到的 q用本方法所做的许多其他测量分

析≈t{ ot| 也表明 o可以得到比多普勒技术更多的信

息 q也可以从含时的正电子扩散方程出发 o加上不同

类型缺陷对正电子的捕获率等物理参量 o去解方程 o

得到有关缺陷分布的表达式及寿命 o经拟合得到定

量的结果 o即得到不同寿命成分和强度随 Ε 变化曲

线 o再进行分析 q�&²ª̈¯≈t{ 在这方面做了许多工作 o

但因问题的复杂性 o尚没有编制出适用的拟合程序 q

图 w  脉冲激光沉积法制备的 ≠ �¤u≤∏v�z p ξ外延膜的

Σ° 与 Ε 的关系

w  结束语

慢正电子束技术具有能量单色性及连续可调等

优点 o同时具有正电子湮没谱对缺陷及原子尺度微

结构变化的灵敏性 o因此可以分层探测固体内部局

域电子密度和动量分布 o从而得到近表面 !薄膜和界

面微结构和相变的许多信息 o所以 o它已成为这方面

测量研究的重要手段之一 q同时 o由于正电子质量

小 o能量低 o这是一种无损探测方法 o可用于基础研

究和生产过程的在线观测 q
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纳秒脉冲电晕放电成像技术 3

葛自良   马宁生   章昌奕   谢嘉祥

k同济大学物理系  上海  usss|ul

摘  要   阐述了脉冲电晕放电成像的物理过程 q根据气体放电的流光理论 o采用纳秒脉冲放电技术 o获得清晰的电

晕放电的硬币成像图像 o并展望其应用前景 q

关键词   电晕放电 o纳秒脉冲 o成像

ΙΜΑΓΙΝΓ ΒΨ ΤΡΑΝΣΙΕΝΤ ΧΟΡ ΟΝΑ ΔΙΣΧΗΑΡ ΓΕ

�∞ �¬2�¬¤±ª � � �¬±ª2≥«̈ ±ª � � ��� ≤«¤±ª2≠¬ ÷�∞ �¬¤2÷¬¤±ª
( Δεπαρτμεντ οφ Πηψσιχσ, Τονγϕι Υνιϖερσιτψ, Σηανγηαι  usss|u)

Αβστραχτ   ×«̈ ³«¼¶¬¦¶²©·µ¤±¶¬̈±·¦²µ²±¤§¬¶¦«¤µª̈ ¬°¤ª¬±ª¬¶§¬¶¦∏¶¶̈§q�¤¶̈§²±·«̈ ¶·µ̈¤° µ̈·«̈ ²µ¼¬± ª¤¶

§¬¶¦«¤µª̈¶o±¤±²¶̈¦²±§³∏̄¶̈ §¬¶¦«¤µª̈ ·̈¦«±²̄²ª¼ «¤¶¥̈ ±̈ ∏¶̈§·²²¥·¤¬± ª²²§µ̈¶²̄∏·¬²±¬°¤ª̈¶²©¦²¬±¶qƒ∏µ2

·«̈µ³²·̈±·¬¤̄ ¤³³̄¬¦¤·¬²±¶¤µ̈ ¤̄¶²³µ̈¶̈±·̈§q

Κεψ ωορδσ  ¦²µ²±¤§¬¶¦«¤µª̈ o±¤±²¶̈¦²±§³∏̄¶̈ o¬°¤ª̈

t  引言

当在电极两端加上较高但未达到全路击穿的电

压时 o若电极表面附近的电场很强 o则电极附近的气

体介质会被局部击穿而产生电晕放电现象 q物体表

面呈凹凸不平状态时 o其凸处曲率半径很小 o该处局

部场强特别高 o很容易发生电晕放电 q在非均匀场

中 o由于电晕放电发光的细丝存在着径向场分量 o在

放电间隙中会从起晕电极沿径向发展 o形成流光 q电

晕放电成像 o就是在脉冲电压作用下 o因物体表面微

结构而产生的放电光辐射的感光记录过程 q电晕放

电成像 o既适用于金属 o也适用于诸如动植物样品的

非金属 o可记录被成像物体的表面凹凸状态 q

近年来 o国外对电晕放电成像技术进行研究 o获

得硬币 !树叶及指纹等成像图像≈t ou  o但由于采用毫

秒或微秒级脉冲放电 o成像的图像并不清晰 o这或许

是电晕放电成像技术目前尚未获得应用的原因之

一 q本文分析正电晕放电成像的物理过程 o根据气体

放电的流光理论 o采用纳秒脉冲放电技术 o获得了清

晰的电晕放电的硬币成像图像 q
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