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研究了 2 keV电子在直径为 800 nm, 长度为 10 μm的聚对苯二甲酸乙二醇酯 (polyethylene terephthalate,

PET)纳米通道中的输运过程. 结果表明, 当纳米微通道倾角为 0°时, 穿透电子的穿透率可达 10%, 而当倾角

大于几何张角时, 穿透电子的透射率小于 1%. 穿透电子角分布中心没有随微孔倾角的变化而移动, 因此没有

如在正离子的情况下那样观察到绝缘微孔对电子的导向效应. 在充电达到稳态时, 当微孔倾角小于几何张角

时, 电子分裂成上下两个电子斑. 穿透电子的全角分布的时间演化表明, 在充电开始时, 穿透电子为单电子

斑. 随着入射电荷量 (充电时间)的累积, 穿透电子被上下拉伸, 并逐渐分裂成两个电子斑. 当纳米微孔的倾角

超过几何张角时, 穿透电子的分裂趋于消失. 对电子造成微孔内壁上的电荷沉积的模拟计算表明, 微孔表面

被激发出大量空穴, 形成正电荷累积; 而部分入射电子沉积于表面以下更深处, 形成负电荷层, 因此不利于产

生类似正离子的导向效应. 本文还讨论了造成穿透电子角分布上下分裂的可能原因, 并据此提出验证电子和

离子充电机制不同的新的实验方法. 研究结果为利用绝缘微通道控制电子传输技术的发展提供了支撑.
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1   引　言

导向效应的发现始于 2002年对带电粒子在绝

缘纳米微通道中传输的研究 [1]. 当慢速高电荷态离

子 (3 keV-Ne7+)在绝缘纳米聚对苯二甲酸乙二醇

酯 (polyethylene terephthalate, PET)微孔膜中传

输时, 即使微孔膜平面的法线方向与入射离子束方
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向之间的夹角 (被称为倾角)达到 20°, 仍能保持大

部分出射离子的能量和电荷态相对于初态不发生

明显的改变. 这为荷电粒子束光学新技术的发展提

供了一种可能性. 正离子在绝缘微孔膜和单根玻璃

毛细管中传输的早期研究 [1–19] 揭示了导向效应的

机制: 正离子与微孔相互作用会造成正电荷在微孔

内壁沉积, 自组织形成电荷斑, 因而产生排斥后续

入射离子的库仑场, 使后续的正离子可以不与微孔

表面接触而沿着微孔轴线方向通过, 因此传输过程

不发生电荷交换和能量损失 [10,11].

目前, 正离子导向效应的物理机制已经被研究

清楚 [18–20]. 沉积电荷斑的库仑场、镜像电荷力和近

表面散射等过程在传输中的作用也已经被揭示.

在 Ne7+ 离子通过菱形和矩形孔的云母微孔膜的实

验中发现了镜像电荷力 [13,14] 对离子束的整形作用.

在 70 keV的 Ne7+ 离子通过菱形孔的云母微孔膜

的实验中观察到穿透中性粒子图像为香蕉状, 这表

明对于能量较高的离子, 散射过程对离子传输起着

重要作用 [15].

然而, 带负电的粒子在绝缘纳米微孔膜中传输

机制的研究仍存在一些争议 [21–45]. 能量在 10 keV

以上的负离子穿越绝缘纳米微孔膜时 [21–26], 散射

过程与电荷交换过程均起主要作用. 穿透离子角分

布呈现双峰结构, 即负离子沿初始束流方向分布形

成一个峰, 而散射的中性离子和正离子沿微孔轴向

分布形成另一个峰. 目前研究的负离子主要为能量

大于 10 keV的较高能量的负离子, 此时电荷沉积

对粒子的偏转不起主要作用; 对于能量在 10 keV

以下较低能负离子, 基本没有实验数据, 其是否具

有类似于正离子的导向效应也尚未得出结论. 与此

同时, 研究人员开展了大量关于 0.05—2 keV能量

范围的低能电子在绝缘微孔中传输的研究  [27–45].

低能电子穿透 Al2O3 纳米微孔膜的实验显示 [27–29],

弹性散射电子沿微孔轴向出射, 电子穿透率随入射

电荷量 (充电时间)的累计而下降. 在低能电子穿

透 PET微孔膜的实验中 [30–35], 只对具有初始能量

的穿透电子的充电过程进行测量, 开始时几乎没有

穿透电子, 沉寂一段时间后 (几分钟至几十分钟),

穿透电子强度快速上升, 达到最高值后以缓慢速度

下降, 短时间内可看作稳定不变. 穿透电子的质心

能量在强度快速上升阶段快速振荡, 在强度平稳阶

段维持在比初束能量略小的值上 [32,33]. 对后者的理

论模拟 [31] 表明, 该过程中电荷沉积并未起主要作

用, 其主要的穿透特性是散射过程造成的. 对穿透

率的计算表明, 随着入射电荷量的增大, 穿透率会

下降, 这与低能电子穿透 Al2O3 微孔膜的实验结果

一致 [29], 但与 PET微孔膜的实验结果不一致 [32,33].

在导电性能上, PET和 Al2O3 的体积电导率只有

微小差异; 在膜结构上, 文献报道中使用的 PET

膜和 Al2O3 膜中, 微孔的参数也差别不大. 造成两

者具有较大充电过程差异的因素还有待于研究.

上述带负电粒子的研究 [25–30,32–40] 在实验中采

用一维静电能量分析器进行探测, 由于入口狭缝的

限制, 其只能通过改变探测器的探测角度进行一维

角分布测量, 无法测量充电过程中穿透粒子的二维

全角分布随时间的演变. 为了研究电荷沉积如何影

响低能电子在绝缘纳米微通道中传输的争议性的

问题, 本文采用微通道板荧光屏二维位置灵敏探测

器, 对 2 keV电子穿越 PET微孔的二维全角分布

及其随充电的演变进行了全面精确的测量. 发现在

垂直于倾角的观测方向上, 穿透电子角分布分裂为

两个电子斑, 并随着倾角的增大两个电子斑相互靠

近并最终重合. 对电子造成材料电荷沉积的模拟表

明, 低能电子引起材料发射大量二次电子, 使材料

表面 1 nm内形成带正电的高密度空穴区, 同时入

射电子有较大概率沉积在材料表面下几十纳米内,

形成负电荷沉积区, 两种极性相反的电荷沉积造成

了电子复杂的充电现象. 本文还讨论了穿透电子角

分布分裂的可能原因. 

2   实验设备

实验在兰州大学低能带电粒子束实验平台完

成. 图 1所示为实验装置的示意图. 电子束由 LaB6
电子枪产生.  为了避免微通道板 (micro-channel

plate, MCP)探测器收集到灯丝产生的光子, 使用

90°静电偏转板对电子束进行偏转. 随后, 通过静电

偏转板在水平和垂直方向上微调束流方向, 再由

Einzel静电透镜聚焦, 最后通过一对可调狭缝和螺

线管线圈相继准直后进入靶室. 靶室由 μ金属制

造, 能够有效屏蔽外部静磁场. PET微孔膜靶被安

装在五维调节装置上, 可在 3个空间维度上平移并

在水平和竖直两个平面上旋转. 电子穿透微孔膜后

经过由 3层栅网组成的电子能量分析仪后被二维

MCP-荧光屏探测器探测. 屏蔽线圈被放置在实验

装置周围以抵消地磁场. 实验时靶室真空优于 3×

10–8 mbar (1 bar=105 Pa).
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实验时, 通过在两个旋转维度上转动 PET微

孔膜找到穿透电子强度最大的角度, 定义该角度

为 0°, 此时微孔轴向与电子束入射方向相同. 微孔

倾角 ψ是指微孔轴向与初级电子束之间的角度. 观

测角 ϕ和 θ相对于电子束入射方向给出, ϕ与 ψ在

同一旋转平面, θ在垂直于 ψ的平面上.

PET薄膜被高能离子辐照后产生径迹, 再通

过 NaOH溶液蚀刻, 径迹变成微孔, 可以得到实

验中使用的 PET微孔膜. 膜厚度为 10 μm, 微孔

直径为 800 nm, 由纵横比算出的相应的几何张角

为 4.6°. 膜中微孔的密度为 2.4×107 mm–2, 微孔之

间的平均间距为 1.2 μm, 微孔的轴向发散角度小

于 0.5°, 相应的几何穿透率为 12.3%. PET的体积

电导率为 1.0×10–16 Ω–1·m–1 [46], 表面电导率为 1.0×

10–18 Ω–1·m–2 [46], 介电常数约为 3.3[46]. 膜的前后表

面镀 10 nm厚的金层, 防止电子束造成表面充电

影响实验结果.

σgeot=
√

σ2
asp + σ2

beam + σ2
axis σasp σbeam σaxis

使用 MCP探测器对 2 keV电子束的初束进

行测量. 保持传输束流的参数不变, 减小灯丝的加

热功率, 使电子束强度保持在MCP探测器允许范

围内. 图 2展示了电子初束的二维角分布图像及其

在 ϕ和 θ两个平面上的投影, 束斑尺寸为 1.0 mm×

1.0 mm. 使用靶架上的法拉第筒测量电子束参数.

升高灯丝加热功率将电子束强度增加到 pA量级.

当束流达到稳态后,  法拉第筒测得束斑尺寸为

2.0 mm×1.8 mm, 强度为–0.95 pA/mm2,  即每秒

有 3个电子进入单个微孔 (3e/capillary). 根据靶

架位置和探测器位置上的电子束直径计算电子束

的发散角度小于 0.3°. 对电子束穿透微孔膜的几何

穿透角进行定义, 与我们之前的工作相同 [24], 即:

 , 其中  ,   和 

分别为微孔的几何张角 (4.6°)、电子束散度 (0.3°)

和微孔的轴向散度 (0.5°). 计算得到几何穿透角约

为 4.6°, 近似等于微孔几何张角. 
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图 1    实验装置示意图, 定义微孔轴向与电子束之间的倾角 ψ, 以及电子束的观测角度 ϕ和 θ

Fig. 1. A schematic drawing of the experimental setup, the tilt angle ψ between the axes of capillaries and the electron beam, the

observation angles ϕ and θ given with respect to the electron beam are defined.
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图 2    2 keV电子的二维穿透电子分布图像和对应的 ϕ和 θ平面上的投影

Fig. 2. A primary beam profile of 2 keV electrons and the corresponding projections on the planes of ϕ and θ.
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图 3    不同倾角下 2 keV电子在静止状态下通过 PET纳米微孔的二维穿透角分布　(a)二维穿透角分布; (b) θ平面上的穿透角

分布投影

Fig. 3. Two-dimensional penetration angle distribution of 2 keV electrons through PET nanopores in a stationary state at different

inclination angles: (a) Two-dimensional penetration angle distribution; (b) θ plane penetration angle distribution projection.
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3   实验结果

通过测量穿透电子的能量分布, 发现穿透电子

的能量分布与入射电子的能量分布基本相同. 为了

避免二次电子的影响 (二次电子的来源比较复杂 [24],

我们更关注的是具有入射能量的穿透电子), 在后

续的测量中, 在中心栅网上施加–20 V电压, 以过

滤掉低能二次电子.

充电达到稳态时 2 keV电子在不同倾角 ψ下

穿越 PET纳米微孔的穿透电子二维角分布图像如

图 3所示. 每张图像由 300e/capillary的入射电荷

累积得到,  对应的时间长度为 100 s.  在观测角

ϕ上, 穿透电子角分布中心沿倾角有轻微的移动.

在几何张角内, 沿着观测角 θ方向图像分裂为两个

斑点. 随着倾角 ψ远离 0°, 这两个电子斑的大小和

强度变小, 并向彼此靠近, 最终在倾角 ψ约等于几

何穿透角 (±5°)时合并为一个电子斑. 倾角 ψ继

续向外移动, 穿透角分布图像上保持一个电子斑并

继续收缩, 最终消失. 倾角向正角度移动, 穿透电

子的角分布中心向观测角负向偏移; 倾角向负角度

移动, 穿透电子的角分布中心向观测角正向偏移.

在充电达到稳态时, 2 keV电子的穿透率与倾

角 ψ的函数关系如图 4所示. 红色虚线之间的角

度表示几何穿透角. 倾角为 0°时的电子穿透率可

达 10%. 倾角小于几何穿透角时, 电子穿透强度随

倾角增加迅速下降; 倾角大于几何穿透角时, 穿透

强度随倾角增加缓慢. 在倾角 0°下, 对电子穿透

PET纳米微孔膜的充电过程进行测量. 穿透电子

全角分布的时间演化如图 5(b)所示. 测量前, PET
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Fig. 4. The transmission rate of 2 keV electrons in stationa-
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geometrical transmission angle.
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图 5    充电过程中 2 keV电子在 0°倾角下通过 PET 纳米

微孔的穿透全角分布随时间的演变　(a)电子穿透率的演

变; (b)二维穿透角分布图像及投影图

Fig. 5. The time evolution of  transmitted angular  distribu-

tions of 2 keV electrons at the tilt angle of 0° through PET

nanocapillaries during the charging process:  (a) The evolu-

tion  of  electron  transmission  rates;  (b)  projections  of  the

transmitted angular distributions.
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微孔膜完全放电. 图中每个图像对应的累积入射电

荷量为 80e/capillary, 对应的时间长度为 27 s. 图

像显示, 充电开始时只有一个穿透电子斑, 随着入

射电荷量 (充电时间)的积累 ,  电子斑开始沿着

θ方向拉伸, 并逐渐分裂成两个穿透电子斑. 电子

穿透率随充电时间变化的函数关系如图 5(a)所示.

在充电过程中, 穿透率在 9%左右振荡.

对 ϕ和 θ平面上穿透角分布的投影进行高斯

拟合. 在 ϕ平面上, 峰位移动和半高宽 (full width

at half maximum, FWHM)大小变化与穿透率同

步振荡; 峰位从–0.12°开始, 振荡后接近 0°, 同时

FWHM振荡并展宽. 在 θ平面上, 上峰位和下峰位

的演变如图 6(a), (b)所示. 随着充电累积, 上斑峰

位移动到 0.5°左右, 而下斑峰位移动到–0.3°左右.

两个峰值的相应 FWHM在 0.6°左右振荡. 同样地,

峰位移动和 FWHM大小变化与穿透率同步振荡. 

4   讨　论

与正离子的导向效应不同, 电子在绝缘纳米通

道中传输涉及更复杂的物理过程, 例如, 当倾角大

于几何张角时, 电子的散射过程占主导地位. 而对

于入射电子造成微孔内壁电荷沉积的过程, 仍存在

许多争议 [27–45]. 对不同绝缘材料的微孔通道, 电子

穿透强度随时间演变的测量结果显示出不同的电

荷沉积极性. 此外, 电子输运的理论模拟与实验结

果也存在一定的差异 [27–34]. 电子与微孔内壁碰撞

会产生大量的二次电子, 这使得充电过程非常复杂.

为了研究电子在微孔内壁表面造成的电荷沉积, 考

虑电子散射、二次电子激发和入射电子沉积等物理

过程, 使用“CASINO”软件计算了 2 keV电子造

成 PET材料上的电荷沉积及其空间分布 [47–49].

CASINO在模拟中采用蒙特卡罗方法对电子

进行详细的径迹计算, 其电子与样品之间作用的物

理过程通过随机数取值与概率分布的方式实现 [48].

电子径迹追踪在电子从样品中出射后或者被样品

俘获 (及电子的能量小于某个阈值)后结束. 当对

二次电子进行模拟时, 将样品的功函数作为阈值.

电子传输中每一步的能量损失包含等离子体激元

的激发 (the excitation of plasmons)、价带内外跃

迁 (inter-and intra-band transitions)和核心激发

(core excitations). 当入射电子能量较低时, 可以

通过改进的 Bethe公式对电子在样品中的能量

损失进行很好的描述 [50]. 软件中的剩余能量损失

(residual energy loss)作为可调参数对该改进的

Bethe公式进行调节以对电子能量低于样品功函

数的平均能量损失率进行补偿 [51]. CASINO将样

品中电离的价电子和等离子体激元激发产生的电

子作为二次电子. 其中样品中电离的价电子部分可

以通过Moller公式 [52] 进行计算.

图 7所示为 CASINO中使用的 PET样品的三

维模型. 长度和宽度均为 400 nm, 高度为 100 nm.

电子束能量设置为 2 keV, 入射角为 4°, 角发散为

0.3°. 由于 CASINO软件中认为每个入射电子都是

独立粒子, 不会互相影响. 因此束流的绝对流强在

模拟中没有意义, 只需要设定模拟的电子数目即

可. 为了统计性, 我们模拟的电子数目为 100万个.

同样地, 模拟中使用的束斑直径对模拟结果也没有

影响. 模拟时使用的束斑直径为 1 nm. 计算结果如

图 8所示. 入射电子造成的电荷沉积由沉积的入射

电子 (图 8(a), (b))和激发的表面空穴 (图 8(c), (d))

组成. 入射电子沉积概率为 32.6%, 位置基本在 PET

表面以下 0—80 nm深度范围内, 其强度在深度上

的投影分布如图 8(b)所示, 其强度中心在 30 nm

左右处; 表面净空穴的激发概率为 77.19%, 分布深

度在 0—1.5 nm范围内, 越靠近表面强度越大. PET
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表面大量空穴的存在, 使得电子与表面的碰撞区呈

正电荷. PET内部入射电子的沉积, 使材料内部呈

负电荷. 表面正电荷对入射电子的吸引造成低能电

子在微孔中的穿透呈现几何穿透特征 (图 4), 同时

在微孔的几何张角之外电子散射过程占主导地位 [31],

使得电子传输无法像正离子那样形成导向效应. 这

与我们目前的实验测量结果一致.

在观测角 ϕ平面上穿透电子角分布中心的移动

方向与微孔倾角移动方向相反 (图 3). 这是由于电

子束直接碰撞那一侧微孔内壁表面存在正电荷斑,

吸引电子束造成. 0°倾角上充电时, 穿透束斑半高

宽随充电累积而变宽 (图 5(b))也应该是内壁表面

的正电荷吸引造成. 充电过程的振荡现象 (图 5(a)、

图 6)是表面正电荷与体内负电荷积累到一定强度

后, 快速复合而后又再次积累, 并循环往复造成的.

内壁表面正电荷吸引入射电子进入表面减少其穿

透概率并使穿透电子斑扩张, 而体内负电荷向外排

斥进入表面的电子增加其出射概率并使穿透电子

斑收缩, 两者互相竞争造成复杂的充电振荡现象.

对于观测到的穿透角分布沿 θ方向分裂为两

个电子斑的现象 (图 5(b)、图 6), 分析认为: 由于PET

微孔膜厚度只有 10 μm, 在固定微孔膜时小角度弯

曲不可避免. 如图 9所示, PET纳米微孔膜存在

θ平面上的小角度的弯曲, 导致电子束在 θ角上以

一定的入射角进入微孔. 对于上半部分的微孔, 电

子入射导致微孔上表面充正电, 吸引电子向上偏

转. 对于下半部分的微孔, 电子入射导致微孔下表

面充正电, 吸引电子向下偏转. 随着充电时间的累

积, 微孔上下表面正电荷逐渐累积, 对电子吸引效
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图 7    CASINO使用的 PET样品的三维模型

Fig. 7. The  3-dimensional  model  of  PET  sample  used  in

CASINO.
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图 8    2 keV电子在 4°入射角下造成 PET材料表面电荷沉积的计算结果　(a)入射电子沉积强度的二维分布图及其 (b)在深度

上的强度分布投影图; (c)表面空穴强度的二维分布图及其 (d)在深度上的强度分布投影图

Fig. 8. Calculated results of charge deposition on the surface of PET material caused by 2 keV electrons at an incidence angle of 4°:

(a) The two-dimensional distribution of the intensity of the incident electron deposition and (b) its intensity distribution projection

at depth; (c) the two-dimensional distribution of the surface hole intensity, and (d) its intensity distribution projection at depth.
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果逐渐增强, 上下电子斑逐渐变远, 直至充电达到

稳定状态. 在转动角度后, 曲面上半部分的微孔内,

与上壁碰撞的电子变少, 与侧壁碰撞的电子变多;

曲面下半部分的微孔内, 与下壁碰撞的电子变少,

与侧壁 (与上部分微孔为同一侧)碰撞的电子变多.

曲面上下两部分微孔内壁的充电电荷分布趋于一

致, 因此又重新恢复成一个电子斑.
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图 9　倾角为 0°时, 穿透电子分布示意图

Fig. 9. Schematic  diagram  of  the  distribution  of  transmit-

ted electrons at 0° tilt angle.
 

将薄膜做成的凹面结构可以对离子束进行聚

焦, 而本文的结果表明, 同样的凹面结构可能对电

子束形成分裂效果. 电子束与离子束相反的传输效

果, 将是证明两者充电机制不同的最有力实验证

据, 有望解决电子束充电机制上存在的争议. 作者

将在后续严格设定 θ平面上的弯曲角度, 进行电子

束和离子束的对比实验, 验证本文的猜测, 并测量

电子与离子充电现象的不同. 同时, 本文结果为发

展电子的粒子束光学元件提供了数据和理论支撑. 

5   结　论

本文展示了 2 keV电子在直径为 800 nm的

PET纳米微通道中输运的测量结果. 充电达到稳

态时的全角分布结果显示, 穿透电子角分布中心的

移动方向与微孔倾角移动方向相反, 且没有观察到

如正电子那样的导向效应. 0°倾角下充电演化的测

量结果显示, 随着充电时间的积累, 穿透束斑半高

宽变宽. 充电过程中存在振荡现象, 电子穿透束斑

峰位及半高宽变化与穿透率同步振荡. 利用CASINO

软件对电子在 PET表面沉积电荷的情况进行了模

拟, 模拟结果显示微孔表面被电子激发产生大量净

空穴, 形成正电荷累积; 部分入射电子沉积于表面

以下更深处, 形成负电荷层. 基于此, 对角分布中

心移动特征解释为: 电子束与微孔内壁表面直接碰

撞那一侧存在并积累正电荷斑, 吸引电子束. 入射

电子被微孔表面正电荷吸引, 造成低能电子的穿透

呈现几何穿透特征, 在微孔的几何张角之外电子散

射过程占主导地位, 不利于导向效应的产生. 充电

演化的穿透展宽特征是由微孔表面正电荷吸引电

子, 使穿透电子扩张导致. 而其振荡特征是微孔表

面正电荷吸引入射电子, 内部负电荷排斥入射电

子, 并循环往复造成的. 对穿透电子角分布在 θ平

面上的分裂现象, 我们认为是由膜的弯曲造成的,

并据此提出验证电子与离子充电机制是否存在差

异的新实验方法. 研究结果为利用绝缘微通道控制

电子传输技术的发展提供了支撑.
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Abstract

The  transmission  of  2-keV  electrons  through  a  polyethylene  terephthalate  (PET)  nanocapillary  with  a
diameter of 800 nm and a length of 10 μm is studied. The transmitted electrons are detected using microchannel
plate (MCP) with a phosphor screen. It is found that the transmission rate for the transmitted electrons with
the incident energy can reach up to 10 % for an aligned capillary in the beam direction, but drops to less than
1% when  the  tilt  angle  exceeds  the  geometrical  allowable  angle.  The  transmitted  electrons  with  the  incident
energy do not move with change of tilt angle, so the incident electrons are not guided in the insulating capillary,
which  is  different  from  the  scenario  of  positive  ions.  In  the  final  stage  of  the  transmission,  the  angular
distribution of the transmitted electrons within the geometrical allowable angle splits into two peaks along the
observation angle perpendicular to the tilt angle. The time evolution of the transmitted full angular distribution
shows that when the beam turns on, the transmission profile forms a single peak. As the incident charge and
time  accumulate,  the  transmission  profile  starts  to  stretch  in  the  plane  perpendicular  to  the  tilt  angle  and
gradually  splits  into  two  peaks.  When  the  tilt  angle  of  the  nanocapillary  exceeds  the  geometrical  allowable
angle, this splitting tends to disappear. Simulation of the charge deposition in the capillary directly exposed to
the beam indicates the formation of positive charge patches, which are not conducive to guidance, as seen in the
case of positive ions. According to the simulation results, we can explain our data. Then, the possible reasons
for the splitting the transmission angular profiles are discussed.
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