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摘 要：实验表明，团簇离子在物质中的能量损失并不等于各成分单独作用的总和，而是具有非线 

性效应．这种非线性效应与团簇离子的能量、团簇的种类和大小、团簇成分之间的空间关联程度以 

及作用物质的结构有关．对团簇作用的非线性效应研究对于了解团簇与物质相互作用的机制具有 

非常重要的理论意义．MeV能区的团簇离子在物质中的非线性电子能损和核能损方面的直接实验 

数据还相 当缺乏，其理论模型也更待建立．评述了载能团簇离子在物质中的能量损失及测量方法． 
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1 引言 

团簇是由n个原子( ≥2)组成的稳定的微观或 

亚微观集合，其空间尺度为几 A到几百 A的范围． 

载能离子在固体中通过对靶原子核外电子的电 

离与激发过程(电子阻止过程)及与靶原子核的碰撞 

过程(核阻止过程)而损失能量．载能离子在靶中所 

沉积能量的释放则往往导致光子、电子、二次离子 

及中性粒子的发射．载能单原子离子与靶原子的碰 

撞过程是相互独立的，其作用结果为所有单原子离 

子作用的总和．当载能团簇离子进入固体时，它们 

的束缚电子被剥离，由于相互排斥的库仑作用，运 

动着的带电团簇成分将逐步散开．如果团簇成分之 

间的距离比较小，团簇成分之间仍然保持着一定的 

空间关联，则会在入射路径上产生非常高的能量沉 

积密度，在固体中造成局部高温和高压的环境．和 

单原子离子相比，团簇离子与靶原子相互作用时， 

由于团簇成分的空间关联效应和集体作用，其结果 

并不等于团簇中各原子独立作用的总和，而是具有 

非线性效应：如非线性能量损失 、非线性二次 

离子发射[1 以及在辐照物质 中产生非线性损 

伤[1‘ 、大的弹坑和径迹[1 ．这些非线性效应与团 

簇离子的能量、电荷态、团簇的种类和大小、团簇 

成分之间的空间关联程度以及作用物质的结构有 

关．当团簇成分之间的距离大到一定的程度时，团 

簇中各原子与固体的作用相互独立，团簇作用的非 

线性效应也就消失．一般讲，在 MeV能区入射离 

子在固体中的能量损失机制主要是电子阻止过程， 

而在 keV低能区入射离子在固体中的能量损失则 

是核碰撞过程占优势． 

团簇作用的非线性效应研究对于了解团簇与物 

质相互作用的机制具有十分重要的理论意义．同 

时，团簇在凝聚态物理、材料科学、表面科学和核 

科学，特别是在大分子材料的二次离子的质谱分析 

方面，也有着非常好的应用前景．载能团簇束有可 

能成为离子束材料表面改性、新功能材料的合成与 

研究的一种有效的新手段．所以载能团簇束与物质 

的相互作用成为当今国际上的研究热点之一． 

在 keV低能区，已经有理论模型模拟计算，并 

且与实验结果比较符合．而在 MeV高能区，由于 

加速器产生团簇离子的种类和能量上的各种限制， 

实验数据还不够丰富，实验结果的差异有时还比较 

大，也还没有成熟的理论模型．目前在 MeV能区 

对团簇与物质相互作用的研究主要集中在以下 3个 

方面 ： 

(1)载能团簇离子在物质中的非线性能量损失． 

(2)载能团簇离子在固体表面引起的非线性二 

次离子发射． 
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(3)载能团簇离子在固体中的非线性辐射损伤， 

包括缺陷的产生、大的弹坑和径迹． 

本文主要介绍 MeV载能团簇离子在物质中的 

非线性能量损失方面的研究．其研究方法通常采用 

透射法、半导体探测器脉冲幅度亏损法、标记原子 

的背散射法和标记原子的离子束混合方法． 

2 透射法 

透射法是直接测量载能离子穿过薄膜后的能量 

的一种方法．，速度相同的载能单原子离子和团簇离 

子分别穿过不同厚度的自支撑薄膜，然后用高能量 

分辨本领的静电分析器或磁分析器测量它们的能 

量，确定其能量损失．设团簇中每个原子的能量损 

失与单原子离子入射时能量损失的比值为 R： 

R 一 ， (1) 
n · △ 1 J 

其中 AE(n)为团簇离子穿过薄膜后的能量损失，n 

为团簇的原子数目，AE(1)为单原子离子穿过薄膜 

后的能量损失．若 R>1，则表示载能团簇成分在薄 

膜中的能量损失有增强效应，团簇成分之间在薄膜 

中具有一定的空间关联并产生集体相互作用．若 R 

一 1，则表示团簇成分在薄膜中的能量损失与单原 

子离子入射时的能量损失相同．该方法测量的是载 

能离子在薄膜中总的能量损失，即电子能损和核能 

损的总和．电子能损和核能损的大小取决于载能离 

子的种类和能量以及靶物质的性质．只有在薄膜厚 

度比较小时，团簇离子在薄膜中能量损失的非线性 

效应才能被测量到．随着薄膜厚度的增加，团簇成 

分的空间关联程度减弱，团簇成分由于集体作用在 

薄膜中产生的非线性能量损失占总能量损失的份额 

相对减小，团簇离子在薄膜中能量损失的非线性效 

应也就不容易显示出来．由于 自支撑薄膜制备上的 

困难，薄膜的厚度不可能太薄，所以该方法只适用 

于能量较高的重团簇离子 的非线性能量损失的测 

量．另外，离子能量越高，在薄膜中的能量损失也 

越小，能量损失的测量也越困难．因此该方法受测 

量设备的能量分辨本领、自支撑薄膜的制备和加速 

器设备的限制． 

3 半导体探测器脉冲幅度亏损法 

由于重带电离子和团簇离子在半导体探测器中 

有非常高的能量沉积密度，因此在半导体探测器中 

产生高密度的电子空穴对．而高密度的电子空穴对 

可以影响半导体探测器灵敏区内的电场分布，同时 

也使电子空穴对的复合几率大大增加，从而减小了 

半导体探测器实际输出的脉冲幅度，将这种现象称 

为脉冲幅度亏损(PHD)．根据半导体探测器产生的 

脉冲幅度亏损现象可以研究载能团簇离子能量损失 

的非线性效应．利用该方法发表的文章主要集中在 

MeV能量的 C和 B团簇离子穿过 C或 Au薄膜后 

的非线性能量损失的研究L2 ]． 

速度相同的单原子离子和团簇离子分别穿过不 

同厚度的自支撑薄膜进入半导体探测器．薄膜也可 

以在半导体探测器的入射窗表面台阶式的真空镀膜 

形成，测量时移动半导体探测器与入射束流斑点的 

相对位置，从而改变半导体探测器前面的薄膜厚 

度．该方法克服了自支撑薄膜制备上的困难，薄膜 

的厚度也可以更薄．法国和德国的研究小组合作利 

用脉冲幅度亏损法研究团簇离子能量损失的非线性 

效应就是采用这种镀膜方法L2]．图 1是利用半导体 

探测器脉冲幅度亏损法测量团簇离子非线性能量损 

失的示意图．其中团簇离子 A 的能量为E ，n为团 

簇的原子数目，AE为有薄膜和无薄膜时半导体探 

测器所测量的能量差．下角标 PHD为脉冲幅度亏 

损，w 为探测器的入射窗 F为薄膜，N为核碰撞． 

所以，△ 。(A )为无薄膜时团簇离子 A 在半导体 

探测器中产生的脉冲幅度亏损，△ 。(A。)为穿过薄 

膜后团簇成分 A。在半导体探测器中产生的脉冲幅 

度亏损，△r(E )为团簇离子 A 在薄膜中的能量损 

失．△w( )为穿过薄膜后团簇成分 A。在半导体探 

测器入射窗中的能量损失，△ ( )为穿过薄膜后 

团簇成分 A。在半导体探测器内与 Si原子核碰撞时 

的能量损失， 为穿过薄膜后每个团簇成分 A。的 

能量．△w(E )为无薄膜时团簇离子 A 在半导体探 

测器入射窗中的能量损失，△ (E )为无薄膜时团簇 

离子 A 在探测器内与 Si原子核碰撞时的能量损 

失．当半导体探测器前面的薄膜比较薄时，可以认 

为 E ≈E。一 E ／n．如果在半导体探测器入射窗中 

和在半导体探测器内与 Si原子核碰撞时团簇离子 

能量损 失 的非线 性 效 应 比较 小 时，可 以认 为 

n[△w(E )+△N(E )]一△w(E，．)+△N(E )．根据图 

1所示，对于团簇离子入射时有： 

△PHD(A )一 PHD(A1)一 △E+△F(E )．(2) 
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图 l 半导体探测器脉冲幅度亏损法测量团簇离子非线性能 

量损失的示意图 

同样对于能量为 E。的单原子离子入射时，设 

A (E。)为单原子离子在薄膜中的能量损失，AE。为 

有薄膜和无薄膜时半导体探测器所测量的能量差． 

由于单原子离子在有薄膜和无薄膜时在半导体探测 

器内产生的脉冲幅度亏损相同，在探测器入射窗中 

的能量损失相同，所以有： 

△El— AF(E1)． (3) 

当薄膜 比较 薄时，还 可 以近似认 为 A (E )≈ 

nA (E。)．因此，根据公式(2)和(3)可以计算团簇 

离子和单原子离子在半导体探测器中产生的脉冲幅 

度亏损的差值． 

图2是速度相同的碳团簇离子和碳单原子离子 

在半 导 体 探 测 器 中 产 生 的 脉 冲 幅 度 亏 损 差 

值△rno(C )一nArno(C。)随 Au薄膜厚度的变化关 

系及 不 同团簇 大 小 时实 验 结 果 的 比较，其 中 

△rno(C )为无薄膜时碳团簇离子 C，．在半导体探测 

器中产生的脉冲幅度亏损，△ 。(C。)为有薄膜时碳 

团簇成分 C。在半导体探测器中产生的脉冲幅度亏 

损， 为团簇的原子数目．从图 2可以看出：(1)随 

Au薄膜厚度的增加，脉冲幅度亏损差值 A 。(C ) 

一

napno(C。)减小．这是因为团簇成分在半导体探 

测器内的空间关联程度和集体作用的效应随薄膜厚 

度的增加而逐渐减弱；(2)团簇离子越大(即 越 

大)，能量沉积密度越大，团簇离子能量损失的非线 

性效应越明显，因此通过相同厚度的 Au薄膜后在 

半导体探测器内产生的脉冲幅度亏损差值△ 。(C ) 

一

nArno(C。)也越大．根据半导体探测器的工作原 

理，输出的脉冲幅度取决于在半导体探测器内产生 

的电子空穴对的浓度，所以该方法测量的是团簇离 

子在半导体探测器中由于电子阻止过程所产生的能 

量损失的非线性效应．从以上的讨论可以看出，这 

种方法只适用于能量较高的团簇离子，并且要求在 

薄膜和半导体探测器入射窗中的非线性能量损失远 

远小于在半导体探测器 中的脉冲幅度亏损．另外， 

半导体探测器入射窗的厚度也应当尽量的薄，通常 

采用离子注入型半导体探测器．在能谱测量时，载 

能团簇离子和单原子离子的计数率及能谱测量的总 

计数也应尽量少一些，否则半导体探测器在离子轰 

击下会性能变坏或严重损坏． 
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图 2 不同能量的碳团簇离子在半导体探测器中的幅度亏损 

随 Au薄膜厚度的变化关系Ez] 

4 标记原子背散射法 

标记原子背散射法测量载能团簇离子的非线性 

能量损失与传统的背散射方法基本相同，如图 3所 

示．在单晶硅衬底上真空镀上厚度约为 1 nm的 Au 

标记原子层，然后将样品切割成若干块．每块样品 

的一半面积上再分别真空镀上不同厚度的另一种薄 

膜材料，如碳．根据背散射原理， 

E2一 KEo， (4) 

El— K(Eo— AEi )一 AE。 。， (5) 

AE— E2一 El— K△Ei +△E。 。， (6) 

Ez和 E。分别为无薄膜和有薄膜时从标记原子层上 

背散射后的离子的能量．由于标记原子层非常薄， 

所以从标记原子层上背散射的能谱为高斯分布．对 

能谱进行高斯拟合 ，可以得到能量E。和E。．K为 

>o)I＼一一u一0= II．(#u一0= II 
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图 3 标记原子背散射法示意图 

载能离子在标记原子上的背散射运动学因子，AE 

为载能离子在薄膜中的能量损失，AE-n和 AE。 。分 

别表示载能离子在薄膜的入射路径和出射路径上的 

能量损失．当载能离子垂直入射和散射角度为 臼 

时 ， 

：  

△ 一 dE 
一  ， 

dE／dz为载能离子在相应能量下的阻止本领，d为 

标记原子层上面薄膜的厚度．用上角标 1和 C分别 

表示单原子离子和团簇离子，我们可以得到： 

AE 一 K△Eln．4-△E 。， 

蛾一华 ， (7) 
△ — KAE + AE ， 

△ 一 半 ， 
R = 

in

， 

凸 ￡， 

(8) 

(9) 

R表示团簇成分和单原子离子在薄膜入射路径上能 

量损失的相对比值．团簇离子发生背散射后完全散 

裂开，不再具有空间关联，因此在薄膜出射路径上 

的能量损失可以用单原子离子背散射的公式进行计 

算．图4是北京大学研究组利用 Au标记原子背散 

射法测量 2．06 MeV Si2和 1．03 MeV Si的 R随碳 

薄膜厚度的变化关系 ．R>1，表示团簇成分在薄 

膜入射路径上的能量损失有增强效应，团簇成分之 

间在薄膜的入射路径上具有一定的空间关联并产生 

集体相互作用．随薄膜厚度的增加，团簇成分的空 

问关联程度和集体作用减弱，同时在薄膜入射路径 

上的总能量损失也变大，因此团簇成分在薄膜入射 

路径上的非线性能量损失在总能量损失中所占的份 

额也相对减小，因此 R减小．当薄膜增大到一定的 

厚度时，R≈1，这时将观察不到团簇离子在薄膜入 

射路径上能量损失的非线性效应．实际上，该方法 

测量的是载能离子在薄膜入射路径上的电子能损和 

核能损的总和．同样，电子能损和核能损的大小取 

决于载能离子的种类和能量以及靶物质的性质．由 

于背散射测量时入射粒子为重离子和团簇离子，所 

以应使用抗辐射的重离子探测器，并尽量减少进入 

探测器的离子数目，以避免对探测器的辐射损伤， 

保证探测器具有良好的能量分辨本领． 
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图 4 利用标记原子背散射法测量 2．06 MeV Siz和 1．03 

MeV Si的R随碳薄膜厚度的变化关系 

5 标记原子的离子束混合法 

多层固体薄膜在载能离子柬辐照下，通过与靶 

原子的初级碰撞和级联碰撞，在辐照物质中造成大 

量的原子移位，使原子的扩散几率增加，在界面引 

起靶原子的重新排列，这个过程被称为离子柬混 

合．离子柬混合的主要机制是载能离子与靶原子的 

核碰撞过程．对于同类物质中含有薄标记原子埋层 

的样品，经离子柬混合后，标记原子的分布为高斯 

分布，通过测量辐照前后标记原子分布的变化可以 

研究载能离子在物质中的核能损． 

设 D为标记原子在离子柬混合过程中的扩散 

系数，根据离子柬混合理论[1 ，则有 

Dt。C nd<rz>， (10) 

其中，n 为离子柬混合过程中每一个靶原子位移的 

数目，<r2>为靶原子平均位移的平方，t为离子柬辐 

照的时间．设 FD为载能离子在靶中单位长度上的 

能量损失(核能损)，则 FD与 之间的关系为 

d 

nd。C ， (11) 
L  d』h'o 

其中， 为载能离子的辐照剂量，N。为靶物质的原 

子密度， 为靶原子产生位移所需要的最小能量． 
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由式(10)和(11)得到 

。C ． (12) 

利用离子背散射方法测量薄标记原子层的背散 

射能谱为高斯分布，其半高宽为 FWHM．辐照后， 

由于离子束混合，标记原子的分布变大，它的背散 

射能谱也将会展宽．辐照前后标记原子的背散射能 

谱的半高宽 FWHM 的变化与标记原子的扩散系数 

之问的关系为 

2Dt一 —FW
—

HM  ZaM a -- FW H
—

M Za~
， (13) 

FWHMm照前和FWHMm照后分别为辐照前和辐照后 

标记原子层上背散射能谱的半高宽，S标记为在标记 

原子上的背散射能量损失因子．结合式(12)和(13) 

可以得到： 

F。∞酾EdNo (FWHMh照后一FWHMh照前)， 

(14) 

因此，FWHM2m照后一FWHM2m照前反映了载能离子 

在标记原子层中核能损的变化． 

用上角标 A 和 A。分别表示团簇离子和单原子 

离子．在相同速度和相同的原子辐照剂量下，在标 

记原子层中团簇成分的核能损与单原子离子的核能 

损的相对比值 R为： 

l， FAD一 (FWHM~后)。一FWHM~  
r ： 一  一  

FAD (FWHM~照后)。一FWHM~照前‘ 

(15) 

分别测量团簇离子和单原子离子对样品辐照前 

和辐照后标记原子层的背散射能谱，通过高斯拟合 

可以计算出从标记原子层上背散射的能谱 的半高 

宽，然后计算在标记原子层中核能损的相对比值 

R．通过改变标记原子层上面的薄膜厚度，还可以 

测量R随薄膜厚度的变化关系，进而计算团簇成分 

在标记原子层处的空问关联长度．当 R>1时，说 

明团簇成分在标记原子层中的核能损具有增强效 

应，团簇成分之问在标记原子层处具有一定的空问 

关联并产生集体相互作用．当 R一1时，说明团簇 

成分在标记原子层处不再具有空问关联，团簇成分 

的核能损等于单原子离子的核能损．我们研究组首 

次利用该方法对 Al 团簇离子在 Ta标记原子层处 

核能损的增强效应进行了测量嘲．样品制备如下： 

在 Si单晶衬底上真空镀 50 nm的 Si薄膜，然后镀 

1 nm的 Ta标记原子层，最后在标记原子层上面再 

分别镀不同厚度的 Si薄膜．样品分别用 0．9 MeV 

的Al单原子离子和 2．7 MeV的Al。团簇离子辐照， 

辐照剂量为 1×10̈ atoms／cm。，然后用 1．8 MeV 

的 He离子对样品进行背散射测量．图 5是利用标 

记原子的离子束混合方法对上述样品测量的 R随 

Si薄膜厚度的变化曲线[8]．从图中可以看出，当Si 

图5 在 Ta标记原子层处，Al 团簇成分对单原子离子 Al 

的核能损的相对比值 R随 Si薄膜厚度的变化曲线[8] 

薄膜厚度小于 25 nm时，R>1，并且 R随薄膜厚度 

的增加而减小．穿过薄膜后，Al。团簇离子中的原子 

之间仍然具有一定的空间关联并产生集体相互作 

用．当薄膜厚度大于 25 nm时，R≈1，团簇成分与 

单原子离子在标记原子层中的核能损基本相同，这 

表明团簇离子穿过薄膜后已经完全散裂开，原子之 

间不再具有空问关联，集体相互作用消失．根据团 

簇离子在薄膜中的飞行时问和团簇成分之间的库仑 

作用，当2．7 MeV的 Al。团簇离子通过 25 nm厚的 

Si薄膜后 ，经过迭代计算，可以估计 Al。团簇成分 

之问的空问关联长度约为 0．6 nm．一般讲，当团簇 

成分之问的距离增大 2—3倍后，团簇的集体作用 

也就基本消失．从上述讨论可以看出，该方法测量 

的是团簇离子在物质中核能损的相对变化，与电子 

阻止过程产生的能量损失无关．该实验结果也是首 

次给出了团簇离子在物质中核能损增强效应的实验 

证据． 

总之，对于 MeV载能团簇离子与物质相互作 
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用过程中非线性能量损失的研究仍处于探索阶段， 

虽然不断有新的实验结果发表，但仍然缺乏有关团 

簇离子的电子能损和核能损方面的直接实验数据， 
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Energy Losses of Energetic Cluster in Matter‘ 

DING Fu—rong，SHI Ping。W ANG Yao，HE Wei—hong，NIE Rui 

(Department of Technical Physics，Peking University，Beijing 100871·China) 

Abstract：Fast ions deposit energy in matter through electronic and nuclear collision processes．The relax— 

ation of the deposited energy induces emission of photons，electrons，ions，and neutral species from the 

target．Comparing with single incident ion，cluster induces many new phenomena：such as non—linear ener— 

gY loss，non—linear emission of secondary ions，production of giant tracks and craters in various irradiated 

materials．These new phenomena induced by clusters are attributed to the vicinage effect(or collective 

effect)．This paper will review the measurements of non—linear energy loss of clusters in matter by using 

transmission method，pulse height defect in solid state detector，Au marked RBS technique and ion beam 

mixing of the marked atom． 

Key words：cluster；non—linear effect；energy loss；pulse height defect；ion beam mixing 
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