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　 　 首次用正电子湮灭寿命谱仪（ＰＡＬＳ）测量ＳｍＦｅＡｓＯ多晶样品常温下的寿命谱，得到两个寿命成分１５１ ６ ｐｓ和
２９０ ３ ｐｓ，根据捕获模型得到正电子在ＳｍＦｅＡｓＯ中湮灭的体寿命为１８７ ０ ｐｓ，与理论计算（广义梯度近似）得到的
ＳｍＦｅＡｓＯ单晶中的正电子体寿命１７３ ｐｓ符合较好．基于中性原子叠加模型有限差分方法（ＳＮＡＦＤ）的理论计算得
到正电子与单晶ＳｍＦｅＡｓＯ中各个原子价电子的总湮灭率是其与各个原子核心内层电子总湮灭率的１０ ６倍，正电
子与Ｆｅ，Ａｓ，Ｓｍ，Ｏ原子的电子湮灭的概率之比是１∶ １ ３∶ １ ２∶ １．
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国家自然科学基金（批准号：１０６７５１１４）和国家自然科学基金重点项目（批准号：１０８３５００６）资助的课题．
通讯联系人． Ｅｍａｉｌ：ｂｊｙｅ＠ ｕｓｔｃ． ｅｄｕ． ｃｎ

１ 引 言
自从在铜氧化物中发现了高转变温度的超导

体以后，新的高温超导的研发引起了人们极大的兴
趣．最近，ＳｍＦｅＡｓＯ１ － ｘＦ ｘ 以其４３ Ｋ的高转变点打破
了ＢａｒｄｅｅｎＣｏｏｐｅｒＳｃｈｒｉｅｆｆｅｒ的理论预言［１，２］，为研
究超导的微观机理提供了一种新型的材料．

ＳｍＦｅＡｓＯ具有ＺｒＣｕＳｉＡｓ型结构，样品采用传统
的固相反应合成，以高纯的ＳｍＡｓ，Ｆｅ２Ｏ３，Ｆｅ为原
料，按３∶ １∶ １的比例混合并经过彻底的研磨后，用Ｔａ
膜包裹，密封于真空石英管内，最后在１１６０ ℃烧结
４０ ｈ，得到ＳｍＦｅＡｓＯ样品．

正电子寿命谱（ＰＡＬＳ）因其对固体材料内部的
缺陷、电子结构以及相变都非常敏感，在固体材料
研究中发挥着越来越重要的作用．正电子是电子的
反粒子，射入到介质中的正电子经热化、扩散一段
时间后，最终与周围的电子发生湮没，正电子在介
质中分布密度的变化可以直观地反映介质中的电
子分布．计算或测量不同材料的正电子的寿命谱，
可以得到不同材料的电子密度分布、空间结构及其
缺陷分布等信息［３—６］．

在正电子理论计算中，中性原子叠加模型和有
限差分方法（ＳＮＡＦＤ）具有模型简单、方法成熟、计

算速度相对较快、计算结果与实验值符合得好等优
点，在许多材料（特别是金属和半导体）的正电子理
论研究中被广泛采用［７—９］．通过ＳｍＦｅＡｓＯ材料的正
电子理论和实验研究，可以更好地理解ＳｍＦｅＡｓＯ材
料内部的电子结构和能带性质，有助于进一步研究
铁基高温超导材料，探寻高温超导的机理及规律．

本文采用理论和实验相结合的方法，采用中性
原子叠加模型和有限差分方法计算了ＳｍＦｅＡｓＯ单
晶中的正电子分布及湮灭信息；然后测量了
ＳｍＦｅＡｓＯ多晶样品的正电子寿命值；在理论计算的
基础上对实验结果进行了合理分析．

２ 理论计算
分别在局域密度近似（ＬＤＡ）［１０］和广义梯度近

似（ＧＧＡ）［１１］的基础上，用ＳＮＡＦＤ 方法计算了
ＳｍＦｅＡｓＯ单晶中的正电子寿命，计算中把６８６个Ｆｅ
原子，６８６个Ａｓ原子，６８６个Ｓｍ原子和６８６个Ｏ原
子按照ＳｍＦｅＡｓＯ单晶结构构成的团簇模拟单晶
ＳｍＦｅＡｓＯ，计算中选取一个单胞作为计算区域，以
０ ００６ ｎｍ为间隔将计算区域分为６６ × ６６ × １４２个
三维网格点．

计算出的（００１）（Ｆｅ，Ａｓ，Ｓｍ，Ｏ）原子平面上的
正电子波函数分布如图１所示．正电子主要分布在
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图１　 （００１）（Ｆｅ，Ａｓ，Ｓｍ，Ｏ）原子平面上的正电子波函数分布　 （ａ）（００１）Ｆｅ原子平面，（ｂ）（００１）Ａｓ原子平面，（ｃ）（００１）Ｓｍ原子
平面，（ｄ）（００１）Ｏ原子平面

原子之间的区域，越靠近原子，正电子出现的概率
越小．
　 　 计算出的（００１）（Ｆｅ，Ａｓ，Ｓｍ，Ｏ）原子平面上的
正电子湮灭率密度分布如图２所示．从图２中可以
看出，正电子的湮灭率密度分布在原子中间的区域
有一个均匀的较高分布，这主要是价电子与正电子
湮灭的概率；在原子位置附近有一个较高的湮灭率
密度分布，这主要是各种原子的核心内层电子与正
电子湮灭的贡献．

将计算得到的自由态正电子在ＳｍＦｅＡｓＯ中的
波函数分布和湮灭率密度分布在（００１）平面上积
分，得到自由态正电子波函数和湮灭率在〈００１〉方
向上的一维分布，如图３所示．

从图３中可以看出正电子在Ｆｅ原子平面和Ａｓ
原子平面之间的区域分布和湮灭都很少，而在其他
　 　 　 　 　

原子平面之间分布和湮灭较多．将正电子与各个原
子的湮灭分解，得到正电子与不同原子的电子发生
的湮灭在〈００１〉方向上的一维分布，如图４所示．

通过ＬＤＡ，ＧＧＡ分别计算ＳｍＦｅＡｓＯ 单晶结果
如表１所示． ＬＤＡ计算得到的单晶ＳｍＦｅＡｓＯ中自由
态正电子寿命τ１ 为１６０ ｐｓ，其中正电子与总价电子
的湮灭率λ１ 是５ ４８４ ／ ｎｓ，正电子与总核心电子的湮
灭率λ２ 是０ ５１８ ／ ｎｓ．正电子与各个原子价电子的总
湮灭率是其与各个原子核心内层电子总湮灭率的
１０ ６倍．其中正电子与Ｆｅ，Ａｓ，Ｓｍ，Ｏ原子的电子湮
灭的概率之比是１∶ １ ３∶ １ ２ ∶ １．以同样的流程，我们
用ＧＧＡ计算得到的单晶ＳｍＦｅＡｓＯ中自由态正电子
寿命１７３ ｐｓ，正电子与电子的总湮灭率是５ ７８１ ／ ｎｓ，
其中正电子与Ｆｅ，Ａｓ，Ｓｍ，Ｏ原子的电子湮灭的概率
之比同样是１∶ １ ３∶ １ ２∶ １．
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图２　 （００１）（Ｆｅ，Ａｓ，Ｓｍ，Ｏ）原子平面上的正电子湮灭率密度分布　 （ａ）（００１）Ｆｅ原子平面，（ｂ）（００１）Ａｓ原子平面，（ｃ）（００１）Ｓｍ
原子平面，（ｄ）（００１）Ｏ原子平面

图３　 自由态正电子〈００１〉方向上的一维波函数分布和一维湮灭率分布　 （ａ）波函数，（ｂ）湮灭率
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图４　 自由态正电子在〈００１〉方向上分别与Ｆｅ，Ａｓ，Ｓｍ，Ｏ原子的
电子发生湮灭的湮灭率一维分布

表１　 ＬＤＡ，ＧＧＡ分别计算ＳｍＦｅＡｓＯ单晶结果

ＬＤＡ ＧＧＡ

τ１ ／ ｐｓ １６０ １７３

λ１ ／ ｎｓ ５ ４８４ ５ ７８１

λ２ ／ ｎｓ ０ ５１８

湮没率比 １∶ １ ３∶ １ ２∶ １ １∶ １ ３∶ １ ２∶ １

３ 实验测量
首先，我们对ＳｍＦｅＡｓＯ多晶样品的成相、晶粒

形貌进行了表征．图５是ＳｍＦｅＡｓＯ多晶样品的扫描
电子显微镜图（ＳＥＭ），从图中可以看出样品晶粒大
小在１—５ μｍ，远大于正电子在样品中的扩散长度
约２０００ ?，因此正电子主要在晶粒中湮灭．图６是
ＳｍＦｅＡｓＯ多晶样品的Ｘ射线衍射图（ＸＲＤ），曲线中
所有的衍射峰都可以用四方的ＺｒＣｕＳｉＡｓ结构很好
的指标，且没有可观测的杂相存在．样品的更多信
息可见文献［１２］．

用ＰＡＬＳ测量了样品的正电子寿命谱，此探测
手段在研究ＹＢＣｕＯ等高温超导体取得非常好的成
果［１３，１４］．本实验使用谱仪分辨２１０ ｐｓ，实验所用放
射源为１０ μＣｉ的２２ Ｎａ，源滴于样品上，两个样品夹
着放射源以“三明治”结构置于两个塑料闪烁体探
头之间，测量的结果用程序ｌｉｆｅｔｉｍｅ解谱，解谱后得

图５　 ＳｍＦｅＡｓＯ多晶样品ＳＥＭ图

图６　 ＳｍＦｅＡｓＯ多晶样品的ＸＲＤ图

到两个寿命成分，如表２所示．

表２　 ＳｍＦｅＡｓＯ样品中正电子寿命及强度

物理量／单位 数值
τ１ ／ ｐｓ １５１ ６（２ ２）
Ｉ１ ／ ％ ６０ ８（１ ６）
τ２ ／ ｐｓ ２９０ ３（７ ３）
Ｉ２ ／ ％ ３８ ８（１ ６）

表２中τ１ 和Ｉ１ 分别代表正电子在ＳｍＦｅＡｓＯ多
晶样品中湮没短寿命成分和强度，τ２ 和Ｉ２ 分别代表
长寿命成分的寿命和强度．根据正电子捕获模型，有

τ －１１ ＝ τ －１ｂｕｌｋ ＋ τ －１ｂｕｌｋ － τ
－１( )
ｔｒａｐ

Ｉ２
Ｉ１
， （１）

τ２ ＝ τ ｔｒａｐ， （２）
τ －１ｂｕｌｋ ＝ Ｉ１ τ

－１
１ ＋ Ｉ２ τ

－１
２ ， （３）

将表１结果代入上式，可计算出正电子在ＳｍＦｅＡｓＯ
多晶样品中湮灭的体寿命为１８７ ０ ｐｓ，与理论计算
中ＧＧＡ得到的ＳｍＦｅＡｓＯ单晶中的正电子寿命值
１７３ ｐｓ在误差范围内符合较好，应该是自由态正电
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子在ＳｍＦｅＡｓＯ单晶颗粒中湮灭的体寿命，其强度所
占比例较大，说明样品的结晶度较高． ２９０ ３ ｐｓ的长
寿命成分可能是正电子在原子缺陷或者在多晶中
不同晶向的晶粒之间晶界中的湮灭，具体缺陷还需
进一步实验研究．

４ 结　 论
测量了常温下ＳｍＦｅＡｓＯ多晶样品的正电子寿

命谱实验，得到两个寿命成分１５１ ６ ｐｓ和２９０ ３ ｐｓ．

其计算得到的体寿命与正电子在ＳｍＦｅＡｓＯ单晶中
湮灭行为的理论计算（ＧＧＡ）得到的自由态正电子
寿命符合较好，ＳｍＦｅＡｓＯ单晶中正电子与各个原子
价电子的总湮灭率是其与各个原子核心内层电子
总湮灭率的１０ ６倍，正电子与Ｆｅ，Ａｓ，Ｓｍ，Ｏ原子的
电子的湮灭率之比是１ ∶ １ ３ ∶ １ ２ ∶ １．同时也表明正
电子理论计算可以进一步指导实验研究．
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