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摘要 报道用热刺激电流研究聚酞亚胺薄膜受电子束辐照前后试样中陷阱密 度的 变化
，
并对 这些

试样 进行了 介电性能 的研究
。

通 过不同辐照剂量下相应的热刺激电流表示了陷阱密度的变化与辐照剂

量的关系
�

在 ��℃时热刺激电流�����曲线出现一显著的电流峰
，
峰值位置与福照剂量无明显关系

。

实

验表明辐照使各个能级下的陷阱密度均匀变化
，
并与辐照剂量成指数关系

。

介质损耗因数随辐照剂量增

加而升高
。

当辐照剂量为 �� �。 ‘ ��时
，
陷阱密度和介质损耗因数均出现反常变化

�

关抽词 辐照
，
热刺激电流

，

陷阱
，
聚酞亚胺薄膜

空间技术和核技术的发展使得聚合物越来越多地应用于许多辐照场合
。

为使材料能可靠地应

用于辐射环境
，
对有机高聚物材料耐辐射性能的研究已越来越引起人们的兴趣�’ ，。 受高能电离辐

射的作用
，

聚合物材料的分子结构会发生变化
。

材料中的陷阱密度变化
，
也表现出材料的电性能

发生变化
。

至今
，
众多实验研究仅注意研究材料的机械性能

，
介电特性等宏观性能「�一 ‘ ，， 很难表

征材料微观结构受辐照的影响及其与宏观电性能变化之间的相互联系
。

本文用高电场下的热刺激

电流�����理论描述聚酸亚胺薄膜受高能电子束辐照后陷阱密度的变化
，

通过测量介质损 耗因数

频谱研究介电性能与辐照吸收剂量之间的关系
，
从中揭示材料微观结构受辐照影响的程度及其与

宏观电性能变化的联系
。

理 论 分 析

宏观的热刺激电流实质上是介质内部的载流子微观迁移的结果
，
通常由下面三个原因引起

�

���偶极子极化 � 可动���离子即热离子极化， ���陷阱电荷的热激发
。

前两种极化所导致 的 ���

具有明显的方向性
，
无需外施电场就能形成明显的 ���，

而 由陷阱电荷热激发所产 生 的 ��� 则

与介质 自身的内电场有关
，
一般由于这种内电场很小

，
热发射载流子在迁移过程中要发生再陷阱

化及与异号电荷复合等情况
，
使得 ���很小

，
甚至为零 〔��， 因此

，
必须有外施电场的作 用 才 能

形成明显的 ���
。

聚酞亚胺薄膜受高能电子束辐照而产生 陷 阱
。

测量 了辐 照前 及经不同 剂量辐照 的试样的

���
，
研究受辐照试样相对于原始试样的变化

，
因而可忽略两种极 化 对 ���的影 响

，
仅考 虑陷

阱电荷的贡献
。

采用了 ������� 的高电场 ��� 技术 “ ，’ 〕 。 与低电场 ���相比
，
这一技术可忽略受激 载流子

的再陷阱化和复合过程
，

不仅可以求解到分布能级情况下的近似解
，
而且可 以直 接 从 ��� 曲线

得到陷阱密度
、

陷阱能级谱等陷阱参数
。
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介质中陷阱捕获电子的能级位于导带底 �。
和费米能级 ��

之间
，

如图 �所示
。

由于试样因电

子束辐照而带电
，
因此忽略空穴的作用

，
仅考虑陷阱化电子对电流的贡献

。

当温度 � 以一定的速率 刀上升时
，
即 � 二 �。 � 户

，

介质中的陷阱化电子对电流的贡献为�‘ �

、�产，曰，生
口
了�

矛‘�、��上�。 二 一琴
一�� �吕

� �
。
��������

。

��
，
�����仁一斗

一

�军
。 。 ��

，
����〕��

艺 �乙 �
一

� �� �

式中
，
�为电子电量

， �为介质的厚度
，
�。���为能级 �处电子的初始占据率

，
一般设�

。
����

����为能级 �处的陷阱密度
�。
��

，
��� 夕������ 一 �

。

����〕

为能级 � 处的陷阱化电子在温度 � 时的热发射速率
，
夕为电子的逃逸频率

，
常在 ��

‘ 。
一�� ” �一 ‘

间

变化
，
现选取 夕� ��” �一 ’���， �为 �������� ，�’ 数 ， � 为绝对温度

。

一般来说
，
由于聚合物介质结构无序

，
使得介质中的陷阱是任意分布的

，
因而式���中 的 积

分无法用解析方法求得
，
但通过某些技巧去分析被积函数�’ 】， 可得如下近似解

‘� �

十
��，。 ‘�二 ·，����二 ·， ���

式中
， � � �

�

�夕��
。 一 �。 ，

���
， �二

。

是对电流起主要作用的电子陷阱能级深度
，
可用下式表示

△� 二 �
。 一 ��� � ��‘

·

”�� ‘ 。 一 “ 。�

份
� �

·

�� ‘ 。 一 ‘ ，一 ”
·

。 ‘��
���

由式���可知
，
高电场 ���正比于能级 �� 。

处的电子占据陷阱密度
，
因此

，
通 过 式���

、

式

���分别把电流和温度转换为陷阱密度
·

和陷阱能级
，
则 ��� 曲线 直接提供了禁带上半部的电子陷

阱分布图像
。

�
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实验结果与分析

聚酞亚胺薄膜试样厚度为�� 卜�
，
其辐照

由 地 那 米������������加速器在室温
、

空 气

中进行
，
辐射吸收剂量的范 围 为 �� ���一��

�����
。

辐照停止以后测量试样的 ���和介电

频谱
。

由于试样中存贮的电荷是由电子束注入

引起
，
试样带电的等效电荷面密度可由表面电

位测量得 到
，
因此

，
该 ���测量不同于常规

的 ���� 测量
，
而是直接进行升温并在有校正电压作用的情况下记 录 ��� 曲线

。

升温速率 日由

温度程序控制仪自动控制
，
日二 �

�

�℃����
。

在测量过程中
，
试样两端施加了校正电压 �

。 � ��� �
，
使试样电场足够高

，
从而可忽略再 陷

阱化对 ��� 的笋响
。

根据上面的分析可分别把温度和电流转换为陷阱能级和陷阱密度
，
从 而 得

到陷阱能级谱

���二
。

��
���

����
。���

。

�
���

和式���
。

图 �是聚酞亚胺薄膜在受到电子束辐照吸收不同剂量后 的 ���谱 图
。

由 图 可 见
，
所 有 的

���谱中共存一个显著的 ���峰
，
峰值的位置大约在 。 �

�����约 ��℃�， 且峰值位置随 吸 收 剂
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量的改变而基本不变
。

可 以认为
，
在 �� ���一�� �。哈�的吸收剂量范围内

，
电子束注入到 聚 酞

亚胺薄膜内的对这一 ��� 峰起主要作用的陷阱能级深度与吸收剂量无关
。

也就是说
，

高能电子束

辐照在薄膜中产生的陷阱的最可能的级育瘾度为 。
�

����
，
而且这一最可几能级深度不随吸 收 剂

量改变而变化
。

由图还可看到
，
对不同的陷阱能级

，
在 �� ���一�� �����的吸收剂量范围内

，

试

样的 ��� 随吸收剂量升高而增大
，
即试样中的陷阱密度 ���� 随吸收剂量而相应增加

。

这是因为

高能电子束辐射作用于聚合物材料时
，
射入介质的电子在与介质分子链的碰撞过程中逐步失去其

能量
，

因原子取代或 自由电子一正离子对产生而在材料中出现新的陷阱
。

随辐射吸收剂量的增加
，

射入介质的电子数逐步增多
，
因而在介质中所产生的新陷阱也逐步增多

。

在一定的温度范围内
，

��� 曲线随吸收剂量近似均匀增大
，
温度较高时增加得少些

，
因而可以推论

，
辐照在试样中所产

生的陷阱是试样中原有陷阱的扩展
，
能量��

�

���� 时陷阱扩展速度较高
，
而较深能级处的陷阱则

相对来说要扩展得慢一些
。

当吸收剂量高达 �� �。 。��时
，

试样中的陷阱密度反而下降了
。

图 �示出了不同吸收剂量试样 ��� 峰值所对应的陷阱密度相对于原始试样的变化值 的 对 数

与吸收剂量的对数的变化关系
。

由图可见
，
在 �� ���一�� ��

���的吸收剂量范围内
，
薄 膜 中 因

高能电子束辐照而产生的陷阱密度的对数与吸收剂量的对数近似符合线性关系
，
并可得经验公式

���〔����一 �。
���〕 � ����� � �或写成 ����一 �

。
���� ��

�

式中
，
�

、
�

、

�为经验常数
。

由上式可知
，
电子束辐照薄膜时因辐照而产生的陷阱密度 随 吸 收

剂量的增加而呈指数上升
。

这说明在一定的吸收剂量范围内
，
电子束辐照在薄膜中造成的缺陷随

吸收剂量升高而增多
，
导致薄膜的绝缘性能逐步下降

。

由图 �
、
�可看到

，
当辐射吸收剂量高达 �� ��

���时
，
试样中的陷阱 密 度反而下降了

。

这

与 ����等���和����等�’ 〕所报道的高剂量辐照使聚合物材料体积电 阻 率回升和使材料中未成对电

子密度下降等情况是一致的
。
���“ 等认为是对试样施加了高电场 �约 �� �������所 致

，
����等

则认为是材料分子链无规断裂
，
游离基结合成小分子析出介质所致

。

本文认为这 一现象 的起因

为
�

辐照剂量过高导致聚酞亚胺分子链无规断裂
，
产生苯基

、

苯氧基
、

酮基
、

自由电子等分子小物析

片和游离基
，
这些分子小片和游离基波此之间要相互结合

，
形成二氧化碳

、

苯等气体或小分子产
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出介质
，
因此

，
留在介质内的陷阱捕获电子数

目迅速下降
，
陷阱密度随之下降

，
从而导致介

质损耗下降
。

由此可 以推论
，�欠 ����� 是薄膜

受高能电子束辐照被损坏的吸收剂量
。

这与文

献报道是一致的 〔 ” ‘ 。 �。

为了证实前面对受辐照薄膜 ��� 谱 的
‘

解

释
，
测量了试样受不同吸收剂量的电子束辐照

后的介质损耗频谱
。

实验发现
，
在各个吸收剂

量下薄膜的介质损耗因数与频率的关系具有相

同的变化趋势
。

选择 ���� 和 ����这两个

频率作出介质损耗因数随辐射吸收剂量的对数

变化的曲线
，

如图 �所示
。

可以看 到
，

在 ��

���一�� �����剂量范围内
，
薄膜的介质损耗因

数随吸收剂量升高而逐渐增大
。

这是因为高能

电子束辐照
，

在聚酞亚胺薄膜中产生了新的缺

���� ����

��� ��������� ������������ �����������

������ �� ������� ���������� ��
�

�������� ���� ���� ��� ���������

�� �������� ����� ���� �����������
，

�� 二 ����� �����， �� ������

陷
，
导致介质的电导损耗明显上升

。

介质损耗因数与吸收剂量的对数近似满足线性关系
，

表明辐

照在介质中产生的新陷阱是在原有陷阱的基础上延伸和扩展而形成的
。

当辐射吸收剂量 增 加 至

�� �����时
，
介质损耗因数偏离了 上升趋势

，
呈现出突降

，
这也说明 当聚酞 亚胺分子 链因高剂

量电子束辐照而产生断裂时
，

介质中的大量缺陷集中在一起会结合成小分子产物而析出介质
，
导

致介质的电导损耗迅速下降
。

同时
，
分子链的断裂也使得介质的松驰损耗下降了

，
因此表现出介

质损耗因数在�� �����吸收剂量时发生突降
。

介质损耗因数的测量也表明 �� �����是薄膜受高

能电子束辐照而被损坏的吸收剂量
，
与 ���谱的结果一致

。

结 论

用 ���法和介电频谱测量研究了聚酞亚胺薄膜受电子束辐照后试样内部陷阱的 变 化 及其对

材料结果和电性能的影响
。

通过分析可知
，
聚合物受到电子束辐照时

，
材料中的陷阱 密 度 发 生

了变化
。
���法分析表明薄膜在受到 �� �护��剂量的电子束辐照后

，
陷阱密度偏 离 上 升 趋 势

而下降了
。

介电谱分析也表明介质损耗因数在 �� �护��吸收剂量时下降了
。

这是 由于辐照 剂 量

较高时
，
聚酞亚胺分子链会发生无规断裂

，
链裂所产生的大量分子小片和游离基相互结合成小分

子产物析出介质
，

使得介质内的陷阱中心迅速减少引起的
。

由实验结果推得聚酞亚胺薄膜的受损

剂量为 �� �护��
。

薄膜在被破坏以前辐照导致的陷阱密度的增加与辐照剂量成指数关系
，

介 质

损耗因数随辐照剂量增大而上升
。

感谢上海电缆厂杨琪如先生对辐照提供了热情帮助
。
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