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正电子湮没辐射多普勒展宽谱

的 处 理 及 其 应 用

郑万辉 彭郁卿 张怡萍
·

(中国 科学院上海原子核研究所 )

王 景成

(上海钢 映研究所 )

用迭代法甘湮次辐射的D o PP l er 展宽谱去卷积
,

获取湮没辐射的不征分布
。

用高斯一牛顿法将

本征 分
一

布拟合为一个高斯函数 (心电子贡献 ) 和抛物线 的数 (
一

兮导 电子贡献 )之和 从
一

仁征分布 和抛物

线函数可 以算出电子的动量分布信息和佑测费米能
。

用纯G e探测器 测量了A I
、

A g
、

C u 、

C 。 、
N i

、

S瓦

nI
、

M 。
、

w
、

rZ
、

iT
、

G e 、

is 等13 种材料的多普勒展宽谱
.

算出它们的劝鼠 分布 和费米能
,

显示各

种材料的功量方布明显不同
,

由实验测得的费米能优与山自山电子气模型计算的理论值很好符 合
。

对 eF 影 B 非品 和品态台金的研究表明
:

两者的功量 分布差异甚小
,

但 费米能略有不同
.

关键词
:
正 电子湮没 多普勒展宽谱 电子动量分布 费米能

一
、

引 言

近年来
,

由干 G 。 ( iL )和 HGP
e
探测器分辨率的改进

,

在正电子湮没研究中
,

湮 没 辐 射

多普勒展宽方法越米越得到广泛的应用
。

除了用湮没辐射谱的形状参数来研究湮没特性外
,

还可通过去卷积等数据处理方法获得被研究材料的电子动量分布
、

费米能等信息
。

虽然用角

关联的方法获取这些信息有较高的精确度
,

但用多普勒展宽法有以下优点
:

只需要约 105 B q

的放射源
,

样品辐射损伤效应可 以忽略
,
大尺寸的试样

,

甚至是气体样品也可以进行测量
;

容易获得好的计数统计
, 易于测量高动量 区的分布

,

而这个区的情况与材料缺陷密度密切相
.

关 ; 设备简
一

单
、

轻便
,

适于作动态和频繁测量
。

为了从湮没辐射多普勒展宽谱 中求取 本征分布
、

电子对动量分布等
,

需要对多普勒展宽

谱去卷积
,

消除仪器分 辨率的影响
。

去卷积的问题在研究固态探测器的 尽射线谱
、

复杂下射线

谱
、

中子谱等分析中也经常遇到
,

通常使用的方法是迭代法
、

傅里叶分析法和矩阵求逆法
〔’ 一 引

。

本文将讨论用迭代法对湮没辐射谱去卷积求本征分布
,

并用高斯一牛顿法对本征 谱做高

斯一抛物线函数拟合求费米能的基本 原理和数学模式
; 给出 13 种纯金属和半导体材料的多普

勒展宽谱的测量和分析结果 , 最后讨论这个方法在铁基非晶态合金研究中的应 用
。

二
、

基本原理和数学模型

在材料 中
,

正 电子一电子对主要湮没为两个 5 l l ke V 的 下光子
。

精确地说
,

这 两个 7 光

子的平均能 鼠稍微偏离电子的静止质量能
,

并且有一个分布
。

在实验室坐标系
`
}
` ,

湮没时 下

射线的能量可表达为

E : , 2
一 ,” 。 c Z + E ; / 2 土 C p : / 2 ( 1 )

式中
,

。 。
护是对应于电子静止 质从的能量

; E 。为在材料中正 电子一电子对的总能 (动能与 势

能之和 ) 或正 电子素的结合能
, P : 是沿观察方向 ( )Z 的动量分量

; C尸:
2/ 代表了多普勒展宽项

。

一般悄 况下
,

正电子是热化的
,

所测到的 尸:
是电子的 z 向动量

。

辐射谱的能量分布可表达为
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、二 、 卜 {二
_

{二
_。 ( p一 p一 p

·

) “ p
·
“ , ·

( 2)

式中
, p ( p

二 ,

p , ,

p 户是电子的动量密度
。

式 ( 2 )相 当于角关联的平行狭缝几何的公式
,

所不

同的是角关联测到的是横向 (垂直 )方向动量分布
,

而多普勒展宽谱测到的是纵向 (水平 )方向

的动量分布
。

如果动量分布是各向同性的
,

方程 C Z )可写为

、、 〔二 ) 一 。二
{
一 尸 。 (尸 ) : ;

J 尸 z
( 3 )

式中
, p :

一几
: 十 p 、 , + 尸“ : 。

动量分布为

N 卿 = 、
俨

。
皿 二 E

塑掌
a 匕

( 4 )

侧量时所观察到的湮没辐射谱 C钾 )并不是湮没辐射的本征分布
,

而是本征谱受探 测 器

系统响应 函数卷积的结果
。

卷积后的分布一般表达为

c 二卜 !沙
沂

/

, R (E
一 E /

)̀ E `

( 5 )

式中
,

能量 ￡是直接与观察谱的道数相联系的 , R ( E 一 E, )为仪器的响应函数
,

它表示 E 尹

能 量

的 下光子在能量 E处的响应
。

由 ( 5 )式可 以看出
,

要得到本征分布 w (E, )
,

可用实测的 响 应

函数对观察谱 C咚 ) 进行去卷积求得
,

然后便可 以根据 ( 4) 式求出动量分布 N (用
。

在金属 中
,

本征分布被认为是倒抛物线 (传导电子的贡献 )与高斯分布 (心电子的贡献) 之和
。

在非金属 中
,

本征分布可以是一个高斯或两个高斯和
。

我们在此仅考虑金属的情况
。

当将本征分布分解为

高斯分布和抛物线分布后
,

可算出抛物线的底宽 E D ,

则费米能 jE 可由下式求得
〔日

E r= E 。 企 / 2机
。 e Z ( 6 决

1
.

去卷积的致学摸型

方程 〔 5 )可写成直接与道数相关的分量求和形式
,

本征分布按下式 图求得
:

, 二 , 一 、 、

~ 厂 君 R 。 / _ _ ~
二

八
,

~ R
;

勺

yy ”
` ’ 一 ` ’

一 洲
` ”

’

+ 八 `
匕、圣

。

万兀了沙
`办 一 代竺

州
*

些石灭万」 ( 7 )

l
.

V

I
K

式中
,

~ -

丝;竺 广卫鬓竺
W器

J
`

P若
’

= K 。 , 。 一 `

(”
。
) 艺) 1 )

(n 》 艺》 n 。

)

” 笼 “ ’
一

那
三

Wj
, ’ 厂 , ; C *

是未扣本底的观测谱第 `道计数
,

w
; ` “ 士

` , 为 N 次迭代后的本征

分布
,

枷 为本征分布的中心
, K ;

为松弛系数
,

它是为 了克服远离峰区的W
;

叱
王,出现复数 和

振荡问题加进的一个调节因子
。

为了克服放射性的统计涨落影响
,

在求 乞道的本征函数值时

采用了在仪器分辨率 FW H M 范围内 2、 + 1 道加权平均的措施
。

迭代的手续一直到约化 广加

的变化小于 0
.

03 为止
,

此时的 W
; N + ` ,

便可视为本征分布
。

我们这一部分的计算程序是采 用

覆盖方法写成
,

在一般中小型计算机上都可运算
。

本工作在 P D P l l / 70 机上计算
,

一般迭代

10 次以下便可 以得到满意的去卷积谱
,

约化 x Z / 川 n 为拟合道数 ) 在 1左右
。

2
.

高斯一抛物线分布拟合的数学模型

对本征分布用下列两式拟合为高斯分布和抛物线分布

W (x ) 二 A 一 B (x 一 x ,

)
2 + C e x p 仁一 D ( x 一 x : )勺 ( 8 )

当 卜一 二习 簇 又A / B )
’ / 2

时
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W (
x ) = C e x p [ 一 D ( x 一 x :

)
’ 」 ( 9 )

当 {
x 一 x ,

}
_

> ( A /
`

B )
’ / : 时

式中
,

x 为道数
, x l 、

勺相应于倒抛物线分布与高斯分 布的中心
。

用高斯一牛顿沙来实现最小

二乘拟合
,

求取 A
、

B
、

c
、

D
、 x , 、 x :

六个参数
,

拟合时要 选取适当的初始值
,

初值离真值 太远
,

泰勒展开不成立
,

可能导致发散
,

无法计算
。

拟合一般选取约 4 倍本征谱的 F w H M 范围 即

可获得较好的结果
。

为了求得倒抛物线的底宽
,

可令

, 一 s (、 一
,

)
: 一 。

,

即 !X 一

小 (会)
’ / ’

( 10 )

L
x 一 x ,

}就是倒抛物线底宽的一半
,

由此并根据 ( 6 )式可算出费米能
。

三
、

纯金属和半导体材料的费米能和电子动量分布的估测

我们测量并在计算机上处 理 了 A I
、

A g
、

C u 、

c o 、

N i
、

S n 、

I n
、

M
o 、

w
、

z r 、

T i
、

e e 、

s 宜13 种材料的多普勒展宽谱 (金属材料系多晶
,

iS 与 G 。 是单晶 )
。

多普勒展宽谱用体积 13 c m
’ 、

分辨率为 l
.

O 5ke v (对 5 1凌k e V 丫射线 )的平板型高纯锗探测器进行测量
。

样品均经抛光处 理
,

每片约 l一 Zm m 厚
,

测量时使用约 37
火 l少 B q 的

2 2

Na 正电子源夹于两片相同材料之间
,

源与

探测器的距离约 1 c0 ln
,

以减少 源位置效应
。

电子学系统 由前放
、

主放
、

偏压放大器及 1 0 2 4道

脉冲高度分析器组成
,

增益为 7 le v/ 道
。

响应 函数 由
` S

rS 5 1理k e v y 射线测定
,

减去本底后各

道计数对峰中心高度进行归一化处理的一 套响应系数被用作响应 函数
。

表 l 为 13 种材料的湮

没潜的分析结果
,

包括去卷积情况和测量的费米能值与理论值的比较
。

由表 1 可以看到
,

约

表 1 13 种材料湮没谱的分析结果

T a b l e I A
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化 广 /。 一般都在 1一 1
.

6 之间
,

去

卷积的效果是好的
。

估测的费米能

值有一部分 被 K
、

51 2

。
` 〔幻

佑 测

过
,

我们 的结果较他更接近由以下

电子气模型公式算出的理论值
〔7]

刀
.

_ 九2 ,
, 。 。 。 一 2 、 2 / :

名 ,
-

—
( 石冷己万

.

)
` l 口

( I J J
Z了71

工。uu.月。ù月口,。O

0

、 .曰.
-

、一妇、 ,、稼曰、

存
写巨
目

退尽̀
,

己彭翻、彭本

忿0 4 0 G口 8 0 1 0( 〕 1 2 0 14 0 下C O

道 致 C h a n
en l

屡 1

F i g

月
、

C u 、

M o 、

1 S ep
e t ar o f

C u
,

M
o

,

W

W
、

I n
、

z r 、

5 1
、

S n 的湮没辐射本征谱

in t r i n s i e a n n ih il a t i on
r a d i a t i o n f o r A I

,

,

I n
,

Z r ,

S i a幻 d S n
.

( 71 e
v/

e h
.

)

式中
,

机
、 c 、

瓦分别为 电 子 的 质

量
、

光速 和普朗克常数
;

!E 为 费

米能
;
二 为电子浓度

。

图 1 为 A入

C u 、

M o 、

W
、

I n
、

跳
、
z r 、

5 1 等 8

种材料去卷积后的本征谱
,

可以看

出各种材料的本征谱呈 现 明 显 差

异
,

而去卷积前是难 以看到的
。

其

中 A 二
、

玩
、

s n 明显显示心电子与

传导电子的不 同贡献
。

用此法求得

的 c u 、

A I 的本征分布与现有的 角

关联测得的结果闭是一致的
。

图 2

为上述 8 种材料的电子动量分布
,

也显示出它们随材料而异的特 性
,

其 中 nI
、

。 。 Z r 、

is 是

用这种方法测得的新结果
。

从以上本征分布
、

电子动量分布
、

费米能几个方面 的结果看
,

这

种分析方法与计算程序是成功的
。

四
、

在铁基非晶态合金研究中的应用

为了研究铁基合金的晶态一非晶态转变时电子态发生的变化
,

我们采用上迷方法处理多

普勒展宽谱观察电子动量分布和费米能的变化
。

非晶合金 eF
: 。

S j
5B I : 和 eF

i

.s ils 巧 缎带是用

单辊急冷法在空气中喷成
。

样品 由长 30 ~
、

宽 10 m m
、

厚 5。林m 的薄片堆迭至 0
.

3 o lu 厚
,

约 肠 x lo
` B q 的

2 ,

aN 放射源夹在两块同样的样品中
。

测量条件与上节大体相同
。

eF,
。

iS , 乌

非晶合金的去卷积与卷积谱示于图 3 ,

可见去卷积的效果是好的
。

由此算出的晶 态 和 非 晶

态的 F“ iS 琦氏 的电子动量分布见图 4 ,

从图 4 中没有见到它们有明显的差异
,

这与其 他 作

者
` , 一 1 1) 利用角关联方法测量若干种材料的晶态 /非晶态转变所得的结论一致

。

我们估算的 室

温下几种样品的费米能
:

纯铁为 1 1
.

0 7Ve
,

F 。 , 。 s i s B , :
(非晶 ) 为 1 2

.

7Ve
,

F e , ` 5 1 1入 (非 晶 ) 为

1 3
.

7 e v
,

eF
, 。 5 1 , ` B ,

(晶态 )为 i 3
.

2 e V
。

从晶态和非晶态的 eF
, ` 5 1: s

gB 的费米能看
,

非晶化时费

米能稍大些
,

似乎非晶化时电子浓度稍有变大
。

而从不同的非晶态材料看
,

每个 F e 原子差不

多贡献相同的有效电子数 `1
.

9 电子 /原子 )
。

我们还将去卷积方法应用于含微量铝的铁基非晶态合金的研 究 中
,

因 为 铝 含 量 仅 在

1一 3 at
.

肠之间变化
,

未去卷积的线形参数 匀 变化微小
,

经去卷积后
,

线形 参 数又“ 变 化

较为灵敏 (见表 2 )
。

从表 2 中可看到
,

去卷积的 民盯 与 lA 含量呈线性关系
,

A l 含量越高
,

线

形参数愈大
,

这说明随着 A l 含量的增加
,

铁基非晶合金中的空位型缺陷也增加
。

由于缺陷是

不 稳定的状态
,

较多的缺陷将降低合金的热稳定性
。

随着 lA 含量的增加
,

该合金的居 里温度
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结 论

本文所用的多普勒展宽谱去卷积方法和

从谱 中提取电子动量分布与估测费米能的方法是成功的
,

`

可以在研究工作 中应用
。

在线形参

数变化微小时
,

可用去卷积方法提高参数的灵敏度
,

增强多普勒展宽谱线形参数的分析能力
。
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