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符合多普勒展宽谱的源修正研究 
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摘 要：测量了Ti，Ni，Cu，Al以及si的符合多普勒展宽谱。对于 Ni的多普勒展宽谱，采用最小 

二乘法拟合得出其中的源强度。给出了源修正前后湮没量子在 si中的多普勒展宽谱，讨论 了源 

成分的影响。用高斯．抛物线模型拟合多普勒展宽谱，将多普勒展宽谱中自由电子的湮没贡献和 

束缚电子的湮没贡献分开，进而探讨了只对束缚电子的湮没贡献做源修正的方法。 
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1 引言 

正电子湮没谱学作为一种研究固体中缺陷的常 

用手段，其原理是：正电子注入到固体中，经过热 

化过程，最后和电子湮没发射出一对 511 keV的 

光子，通过测量湮没辐射所带出的电子密度和电子 

动量密度研究固体缺陷。常用的研究手段包括正电 

子寿命谱测量、多普勒展宽谱}J几0量以及正电子湮没 

辐射角关联测量。 

由于正电子寿命反比于缺陷处的电子密度，正 

电子寿命谱方法一般可以给出缺陷的大小、密度、种 

类和电荷态等信息 j̈。而符合多普勒展宽测量则具 

有正电子寿命谱测量所不具备的优点，它可以给出 

缺陷周围的化学环境，可以起到鉴别元素的作用 j。 

传统的单探头多普勒展宽谱测量的本底很高， 

峰本比约为 10 ，高动量电子的湮没信息被覆盖， 

无法得到有用的信息。符合多普勒展宽谱仪是在此 

基础上采用两个探头进行符合测量，其原理是正电 

子湮没辐射发射的两个 光子满足以下关系： 

+ 一 

Eb

， (1) 

子的结合能，P 为正负电子对在探头方向的动量分 

量。因E 较小，可以忽略，这时E。和 E 满足： 

El+E2 = 2m0c。
， (3) 

El—E2=cPL， (4) 

经过符合，测量本底大大降低，可以将峰本比提高 

到 10 5_ ，分辨率也提高了 倍 J。通过符合多普 

勒展宽测量，可以利用高动量电子的湮没信息研究 

缺陷周围的化学环境。 

由于正电子实验所采用的放射源在制备过程中 

通常采用薄膜材料进行封装，因此正电子在膜中的 

湮没成分需要加以考虑并扣除。在正电子寿命测量 

中，源修正的工作 已经做 了很多并逐步趋于完 

善 j。而在多普勒展宽测量中，源修正的工作相 

对较少，且一般采用解寿命谱的方法来确定源成 

分 ’ ，但是如果采用 Ti和 Ni金属薄膜封装放射 

源，在金属样品正电子寿命测量中，金属本身的体寿 

命和薄膜成分的寿命相当接近，要想准确地解出源 

成分的湮没份数相对较难。为此，本文探讨了一种 

通过拟合符合多普勒展宽谱求解源湮没份数的方法。 

一 芋一 El,， (2)2 
其中，m。表示电子的静止质量，E。，为e 和周NIN 
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以及 Si进行符合多普勒展宽谱测量。在符合多普 

勒展宽测量之前首先对金属样品进行了真空退火处 

理，以消除金属中残留的缺陷，样品纯度及退火情 

况如表 1所示。 

表 1 样品说明 

实验中的符合多普勒展宽装置采用两个高纯锗 

探头，对 1．33 MeV的 ŷ射线的能量分辨率分别为 

1．76和 1．64 keV。两个探头和样品放在同一直线 

上，样品和源采用夹心式结构，每个探头和样品间 

的距离为20 cm。采用了0．5 s的符合时间，每个 

谱总计数约为 2 000万，计数率约为 150／s。采用 

的放射源是 Na源，其半衰期为 2．6 a。 

在符合多普勒展宽实验中，所使用的 Na放射 

源分别采用 Tj和 Ni两种金属薄膜进行封装，分别 

称为 Ti源和 Ni源。首先，我们采用 Ti源测量了样 

品Al，Ti，Ni，cu和Si的符合多普勒展宽谱，其次 

采用 Ni源测量了金属 Ni的符合多普勒展宽谱。 

3 结果与分析 

在数据处理时，常选择一标准样品的多普勒展 

宽谱作为参考谱，用其他多普勒展宽谱除以该参考 

谱，得到标准化的电子动量谱，简称为电子动量 

谱，公式表示为 R(E)=N(E)／No(E)。通过分析 

电子动量谱可以得到不同元素的信息，起到元素鉴 

别的作用。 

我们以退火 Al的多普勒展宽谱作为参考谱 ， 

做出了Ti，Ni，cu和 Si的电子动量谱曲线(如图 1 

所示)，其中 Ni0为采用 Ni源所测得的金属 Ni的 

多普勒展宽谱，其它谱线均采用 Tj源测量。 

从图 1可以看出，采用 Ni源测量的 Ni的电子 

动量谱曲线(Ni0)，在高动量部分其明显高于采用 

Tj源所测的 Ni的电子动量谱曲线(Ni)。这可以解 

释为：在高动量区间，Ti电子的湮没贡献低于 Ni 

电子的湮没贡献，因此，采用 Ti源所测的 Ni的电 

子动量谱曲线就会被拉低；而采用 Ni源测量的 Ni 

的多普勒谱可以近似地视为没有源成分的理想谱， 

就相对较高。另外，电子动量谱曲线 Ni和 Ni0中， 

在分布了多个峰的区域，峰之间的相对高度发生改 

变，这点在先前已有的工作中已经得到证实 。 

图 1 以退火后 Al的多普勒展宽谱作为参考谱，做出的金 

属 Ti，Ni，Cu和 sj的电子动量谱曲线，其中Ni0为金 

属 Ni采用 Ni源所测得的多普勒谱，其它谱线均采用 

Tj源测量 

一

般认为，电子动量谱曲线的高动量区间体现 

的是金属内层电子的湮没特征，而源成分的存在会 

使金属样品的湮没特征发生一定的改变，因此有必 

要对符合多普勒展宽测量谱进行源修正。 

4 源修正方案 

如前面所述，用解寿命谱的方法做源修正不太 

容易，为此我们探索出了一种用最小二乘法拟合多 

普勒展宽谱求解源湮没份数的方法。 

4．1 最小二乘法拟合源强度 

我们已测量了金属 Ti和 Ni的三个符合多普勒 

展宽谱，详细说明见表 2。 

表 2 所测多普勒展宽谱编号及说明 

若不考虑正电子在 。Na盐中的湮没部分，可以 

将采用 Ti源所测的 的多普勒展宽谱(CTi)视为没 

有源成分的理想谱，同样也可以将采用 Ni源所测 
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的 Ni的多普勒展宽谱(C )视为没有源成分的理 

想谱。而金属 Ni采用 Ti源所测得的多普勒展宽谱 

(C j)，应该为 C№和源成分 C i的叠加，可以表示 

为以下形式： 

，∞  

i(E)=I 。(E )R(E—E ) 

· ∞  

= J[ i。( )(1一 )+ (E ) ]R(E—E ) 

= CNio(E)(1一 )+cn(E)x， (5) 

其中，C i(E)，C (E)和 C i(E)代表实测谱， 

W i(E)，WN。。(E)和 WT．(E)代表本征谱，R(E)代 

表分辨函数， 代表源强度。 

采用最小二乘法对(5)式进行拟合，使得下式 

取最小值： 

Ax)= 1∑[C(i)Ni0(E)(1一 )+ 
-  E 

C(f】Ti(E) —C㈩Ni(E) ]。 (6) 

对于多普勒谱 C 拟合可得正电子在 Ti源中的湮 

没份数 为 17．8％，拟合优度为 1．5。 

从多普勒谱C 。扣除 17．8％ 的源成分(C i)，得 

到源修正以后金属 Ni的多普勒展宽谱 C㈨。然后以 

退火 Al的多普勒展宽谱作为参考谱得到C№和CN订 

的电子动量谱曲线，如图 2所示。从图中可以看 

出，按 17．8％的源成分进行源修正得到的多普勒谱 

CN订和实测谱 C 的电子动量谱曲线相当接近，这 

说明拟合出的多普勒谱 C 中的源湮没份数较好。 

图2 以退火金属 Al为参考谱 ．得到的多普勒谱 c 和从 

多普勒谱 c ．中扣除17．8％的源成分后得到的多普勒 

谱 c 的电子动量谱曲线 

4．2 源修正结果与分析 

由于正电子在样品表面的背散射，源成分的湮 

没份数和样品的原子序数有关，它满足下面关系 

式 ： 

，： ， (7) 
S 

其中，，为源强度，z为材料原子序数，s为源掩膜 

材料的面密度。由此公式，可以从样品 Ni的源强 

度相应推出样品 Si的源强度为 12％。 

从所测样品 Si的多普勒展宽谱扣除 12％的 rri 

源成分(C 。)，并以退火 Al的多普勒谱作为参考谱 

得到的电子动量谱曲线如图3所示。从图中可以看 

出，源修正前 si的电子动量谱曲线在 8×10～m。c 

的位置出现了峰，但是源修正以后该峰消失。而在 

|DI ／(IO。moc) 

图3 以退火金属 Al的多普勒谱作为参考谱，做出的样品 

si在源修正前后的电子动量谱曲线 

12×10 --18×10～m。c的动量区间，源修正前呈 
一 定斜率的下降趋势，而源修正以后基本呈水平走 

势。从金属 rri的电子动量谱曲线(如图4所示 )， 

图4 以退火金属 Al的多普勒谱作为参考谱．做出的样品 

Ti的电子动量谱曲线 

可以看出，在 10×10～，‰c的位置出现了明显的 

峰，因此，源修正前 Si在 8×10～m c的位置出现 
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的峰应该是由 Ti源的影响产生。另外，由于 Ti的 

电子动量谱曲线在 12 X 10～一18 X 10～m c缓慢下 

降，且相对 si的电子动量谱曲线有较高的幅度，因 

此样品 si在该位置也被抬高，表现为按一定斜率 

下降的趋势。 

综上所述，如果源成分的电子动量谱曲线相对 

所测样品的电子动量谱曲线特征变化较大，就会掩 

盖所测样品在高动量区间的湮没特征，因而进行源 

修正是必要的。 

4．3 研究缺陷化学环境时的源修正方法 

Ti源中Ti金属薄膜的结构状况和样品 Ti未必 
一

样，它们的高低动量电子湮没占的比例也会不 

同，因此将多普勒谱 c ．视为源的多普勒谱有不足 

之处。在用符合多普勒展宽谱研究材料缺陷化学环 

境时，更关心内壳层电子的贡献，因为它能够表征 

不同元素的特征。理想情况是扣除多普勒展宽谱中 

自由电子的湮没贡献，而仅仅研究多普勒展宽谱的 

高能部分，即内壳层电子贡献的部分。此时也需考 

虑内壳层电子贡献部分的源修正，从而排除 Ti源 

中内壳层电子湮没份数与样品 Ti中内壳层电子湮 

没份数不同对源修正的影响。 

在金属中，正电子与自由电子湮没对多普勒展 

宽谱的贡献近似为一条倒抛物线，而内壳层电子湮 

没的贡献近似为高斯曲线  ̈。于是正电子在金属 

中湮没的本征谱可用下式表示： 

『 (E)=A+BE +Cexp(一DE )，l E l≤(百A) 
{ ～ 【 
(E)=Cexp(一DE )，l E l>( ) 

(8) 

我们按照此模型对实验谱 c c ．和cⅧ进行拟合， 

将其中自由电子的贡献和内壳层电子的贡献分开。 

内壳层电子的贡献可以表示为实验谱扣除了自由电 

子湮没贡献后的剩余部分，即 

，(内层)=C(实验)一P(自由)。 (9) 

实验谱 c ．，c ．和 c 中内壳层电子贡献的部分分 

别用，Ti，， ．和， 来表示。在研究元素特征时，只分 

析内壳层电子的湮没贡献，也只对内壳层电子的贡 

献部分做源修正。同样采用公式(6)进行拟合，得 

到， i中正电子在源中的湮没份数为16．08％，拟合 

优度为 1．33。 

同样按模型(8)拟合可以得到 Al内壳层电子 

的湮没贡献 ，舭 从 ， i中扣除 16．08％ 的源成分 ， 

得到源修正后的谱 ， ，然后以 ， 。作为参考谱，得 

到 ， 和， 的电子动量谱曲线 ，如图5所示。从图 

中可以看出，对金属 Ni内壳层电子贡献部分， i做 

源修正所得到的谱线 ， 和理想谱线 ， 比较接近， 

这说明 16．08％的湮没份数较为接近理想值。 

对比图2和图5，发现两种源修正方法的效果差 

别不大，这应该是因为源中 薄膜材料的结构状况 

和 Ti样品相近，采用第一种方法做源修正时将多普 

勒展宽谱 c i视为源成分是接近理想情况的。 

合多普勒展宽谱的基础上，利用最小二乘法拟合出 

了正电子在源中的湮没分数为 17．8％；若排除自由 

电子的影响，按照高斯一抛物线模型拟合实验谱，将 

自由电子的贡献和内壳层电子的贡献分开，求源湮 

没份数的过程中只考虑内壳层电子的贡献，得到 

16．08％的源湮没份数。从电子动量谱曲线可以看 

出，这两种湮没份数都比较接近理想值。因此，它 

能够作为源修正方法的一种补充。 

另外，对比源修正前后 si的电子动量谱曲线， 

可知：在高动量区『口j，如果源成分的电子湮没贡献 

大，就会掩盖所测样品在高动量区间的湮没特征。 
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Study on Source Correction of CDB Spectroscopy 

SU Ben—fa，WANG Zhu，HUANG Chang—hong，WANG Shao-jie 

(Department ofPhysics，Wuhan University，Wuhan 430072，China) 

Abstract：In the present work，Coincidence Doppler Broadening(CDB)measurements have been performed for 

five elements i．e．Ti，Ni，Cu，A1 and Si．As to the CDB spectra of Ni，we obtained the annihilation fraction of 

positron-electron pairs in the source by least square fitting．After source correction，spectra for Si are also given to 

indicate the influence of source components．CDB spectra were simulated with Gauss—Parabola model to separate 

annihilation contribution of core electrons from outerm ost electrons．Furtherm ore，a new source correction method， 

i．e．source correction will be done only in the contribution of core electron．has been presented． 

Key words：positron annihilation；coincidence doppler broadening；source correction；linear square fitting 
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