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摘暋要:用速度不同的(动能EK=272和357keV,速度v=1.14暳106和1.72暳106 m/s)的高电荷态

离子40Ar17+ 分别入射金属Be表面,同时测量这种相互作用过程中产生的近红外光谱线和 X射线谱。
实验结果表明,在低速范围内(速度小于玻尔速度vBohr=2.19暳106 m/s),速度较小的40Ar17+ 离子在到

达金属的表面临界距离Rc到进入表面(2—3原子层)的进程中,形成了较多的高激发态 Ar原子,其退

激辐射较强的光谱线,进而验证了经典过垒模型。
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1暋引言

离子束与激光束和物质的相互作用是近年来人

们深入研究的热点课题之一[1,2]。电子共振回旋离

子源可提供较高电荷剥离态的离子束。这些离子的

动能可远小于其剥离电荷后所携带的势能,当其入

射金属、半导体和绝缘材料表面过程中可产生许多

新奇的物理现象,引起了国际上许多著名实验室的

高度重视[3—5]。
暋暋根 据 经 典 过 垒 模 型(简 称 classicover灢barrier
model,COBmodel),速度小于玻尔速度(vBohr=2.19
暳106 m/s)的高电荷态离子在入射金属表面过程中,
当离子运动至临界距离时,离子与金属导带之间形

成的势垒低于金属的费米面,金属导带电子共振转

移到入射离子与导带费米能匹配的能级,使入射离

子中性化,俘获的电子进入离子的高里德伯(Ryd灢
berg)态,内壳层处于空置状态即形成所谓的空心原

子(hollowatom)[6]。空心原子是短寿命的多激发态

原子,它通过俄歇退激和光辐射退激,俄歇退激过程

发射电子,而光辐射退激发射涵盖红外到 X射线波

段的光谱。

暋暋COB模型是基于 Briand等[7]用高电荷态离子

Ar17+ 与入射 Ag靶表面,测量到相互作用过程中的

K毩灢X射线谱,以及 Meyer等[8]用 N6+ 离子入射 Au
靶表面,测量N原子的K灢Auger电子发射谱而建立

的。最近关于俄歇中性化(neutralization)的实验值和

理论值相差几个量级[9,10],似乎要动摇COB模型建

立的基础。另一方面,高电荷态离子 Ar17+ 在 Ag表

面中性化,形成空心原子的最高激发态的主量子数n
=29,在如此高的激发态下,仅有内壳层跃迁辐射的

X射线谱(如K毩灢X射线谱)和俄歇电子谱,不足以说

明高电荷态离子在固体金属表面的中性化进程。而

利用灵敏的光谱技术测量中性化后产生的高激发态

空心原子退激辐射的光谱,可以作为高电荷态离子

中性化的直接证据。

暋暋我们在兰州重离子加速器国家实验室,用动能

分别为EK=272和357keV的高电荷态离子40Ar17+ 入

射固体金属Be表面,同时测量产生的 Ar原子近红

外光谱线和X射线谱。实验结果表明,低速高电荷

态离子在金属表面俘获电子中性化,形成多激发态

的Ar空心原子,空心原子退激辐射近红外光谱线和
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X射线谱,高激发态的Ar原子退激辐射的近红外光

谱说明Ar17+ 在金属表面完成了中性化,进而证实了

COB模型所描述的高电荷态离子与固体表面相互作

用的动力学进程。

2暋实验装置和测量方法

图1给出了实验平台的示意图。由兰州重离子

加速器国家实验室电子回旋共振离子源提供的高电

荷态离子40Ar17+ ,经90曘偏转磁铁分析后引入原子物

理实验平台,再由四极透镜和光栏的聚焦准直,以进

入内部具有电磁屏蔽功能的超高真空(约10-5mPa)
靶室,与样品表面相互作用。Ar17+ 离子束流的束斑

直径可控制在5mm 范围内,束流强度为nA量级,
用分析磁铁后的法拉第筒测量束流的强度。光谱测

量在暗室条件下进行,其它背景噪声利用单色仪所

带的程序予以扣除。离子以45曘方向入射于经过表面

净化处理的化学纯度为99.9%的靶表面,其表面积

为19mm暳24mm,厚度为0.1mm。

图1 兰州重离子加速器国家实验室ECR源原子物理实验平

台示意图

在本实验中,近红外光探测器使用美国 ARC公

司(ActonResearchCorporation)生产的单色仪Spec灢
trapro灢500i,有效扫描范围为185—1200nm,分辨为

0.05nm,色散1.7/mm。近红外光探测器光学窗口

与靶表面成45曘角。利用Si(Li)探测器探测 X射线

谱。实验前利用 241Am和55Fe放射源对探测器进行

了刻度(刻度结果如图2所示),其能量探测范围为

1—60keV。当X射线能量为5.89keV时,能量分

辨为0.16keV,相对探测效率为93%。X射线探测

器与靶表面垂直;探测口是厚度为0.05mm 的Be

窗。实验中,当X射线能量为3keV时,Be窗的透

射率约为83%。探测器的直径为10mm,距离靶点

80mm,实验测量时间选为5400s。

图2 探测器的刻度图

(a)标准放射源241Am 和55Fe用探测器测得的对的能谱,(b)探

测器的能量刻度曲线。

3暋实验结果与讨论

图3给出了动能为272和357keV的40Ar17+ 离

子入射Be表面时辐射的近红外光谱线。(a)是动能

为272keV时的辐射谱,其中810.46nm 的谱线是

Ar原子从能级106087.26cm-1到93750.60cm-1的

跃迁,跃 迁 速 率 为 2.5暳107/s,其 电 子 组 态 为

3s23p54p和3s23p54s,跃迁角动量1—1,谱线相对强

度252.35;波长842.46nm 的谱线是Ar原子从能级

105617.27cm-1到93750.60cm-1的跃迁,跃迁速率

2.15暳107/s,其电子组态为3s23p54p 和3s23p54s,

跃迁角动量1—2,谱线相对强度196.74;波长878.46
nm的谱线 是 Ar原 子 从 能 级118512.197cm-1 到

107131.7086cm-1跃迁,跃迁率为2.4暳105/s,其电

子组态为3s23p54d 和3s23p54p,跃迁角动量1—0,
谱线相对强度798.76;而波长为854.18nm的谱线是

被激发的Be原子从能级70603.76cm-1到58907.45

cm-1的跃迁,其电子组态为1s22s5d和1s22s3p,跃迁

角动量0—1,谱线相对强度561.86。(b)是动能为

357keV时的辐射谱线,其中 Ar原子的810.46nm
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谱线,谱线相对强度326.21;842.46nm谱线,谱线

相对强度158.47;878.46nm的谱线,谱线相对强度

471.74。被激发的Be原子的波长为854.18nm的谱

线,其谱线相对强度为545.79。

图3暋40Ar17+ 离子入射金属Be表面辐射的近红外光谱线

图4暋40Ar17+ 离子入射Be表面发射的X射线谱

暋暋图4给出了与红外光谱同时测得的 X射线

谱,其中,(a)是动能为272keV时产生的X射线谱,

Ar的K毩灢X射线能量为EK毩=3.009keV,是2p曻1s
的电偶极跃迁,GaussAmp拟合后半高宽w=0.12

keV,中心峰值计数A=599771.62;(b)是357keV
40Ar17+ 离子入射金属Be表面产生的 X射线谱,Ar
的K毩灢X射线的能量为EK毩=3.005keV,GaussAmp
拟合后半高宽 w=0.12keV,中心峰值计数 A=
72230.63。在图4中,Ar的K毩灢X射线旁有一包,由

于我们的探测器分辨本领所限,没有分辨开,根据能

量和文献[11]分析,它是 Ar的K毬,K毭灢X射线,是

3p曻1s和4p曻1s的跃迁,要将其分辨开,需要更高

级的探测器。

暋暋X射线谱的半高宽(FWHM)用殻 表示,单位

keV,殻=2 ln4w,w 是 GaussAmp拟合的半高宽,

2ln4是GaussAmp拟合的转换系数。暋暋根据本次

实验条件和测量条件,并假定 X射线发射是各向同

性的,可以给出 Ar17+ 作用于Be表面的单离子 X射

线产额:

Y= C
N =2.7暳10-6暳q暳殻暳A

Ibeam 暳殼T
, (1)

其中,C为总计数,N 为总粒子数,q是入射离子的

电荷态,A是峰计数,Ibeam是用靶电流强度表示的束

流强度(单位:nA)。利用公式(1)可得,动能272
keV的 Ar17+ 离子入射时的单离子 X 射线产额为

6.28暳10-3;动能357keV时的单离子 X射线产额

为1.29暳10-4。

暋暋根据COB模型,低速高电荷态离子所携带的势

能远大于其质心运动的动能,在其逼近金属表面过

程中,当运动至临界距离[11]

Rc= 8q+2
2W

(2)

(其中,q为入射粒子的电荷态,W 为金属的脱出功)
时,入射离子与金属表面间的势垒高度低于费米面,
金属导带的电子共振转移到入射离子的高激发空态

上,首先进入主量子数如下的空置能级

n曋 q
2W

1
1+(0.5/ 8q)

(3)

形成空心原子。

暋暋当 Ar17+ 离子入射Be表面时,开始中性化的临

界距离由(2)式可得Rc=43,电子进入 Ar17+ 离子最

高的空置轨道的主量子数可由(3)式得出n=32。中

性化后,多激发态的 Ar原子退激,在较高激发态的

电子大多通过俄歇过程退激,到达较低激发态的电
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子通过光辐射退激。由于我们的光谱仪探测范围的

限制,本次实验中测得了 Ar17+ 入射到Be金属表面

中性化后的多激发态Ar原子级联(cascade)退激过程

中,电子从较高的能级105617.27和106087.26cm-1

退激向较低的93750.60cm-1能级(原子的电子组态

为3s23p54s)退激辐射的近红外光谱。另一条谱线是

电子从118512.197cm-1能级(原子的电子组态为

3s23p54p)向107131.7086cm-1能级退激辐射的近红

外光谱。Ar17+ (势能为9.952keV)在中性化过程中

释放势能和动能使靶表面原子激发,被激发的Be原

子从能级70603.76cm-1到能级58907.45cm-1能级

退激辐射波长为854.18nm的近红外光谱线。Ar原

子波长测量误差小于0.02nm,Be波长测量误差小

于0.5nm,其误差较大可能是表面原子振动造成的。

暋暋动能272keV、速度为1.14暳106 m/s和动能

357keV、速度为1.72暳106 m/s的Ar17+ 离子,分别

从离子开始中性化到运动至靶表面所经历的时间为

t= Rc

v
, (4)

由公式(4)可计算出t=2暳10-15和1.33暳10-15s,而

Ar原子的M 和N 壳层的寿命小于1.2暳10-16s[6],

这说明我们测量的近红外光谱线是上表面多激发态

的空心Ar原子退激辐射的。两种能量的 Ar17+ 离子

在金属 Be表面经历的时间t=2暳10-15和1.33暳

10-15s,而KLn退激时间在4暳10-15s<t<2暳10-14

s范围内,因此,K毩灢X射线是在离子进入到表面以下

发射的。考虑到Ar原子的L壳层填充时间在10-15

s量级,即空心Ar原子到达表面时仅退激到L壳层,

空心原子进入表面过程中,表面将其俘获的部分电

子剥离又形成离子,离子到达表面下(2—3个原子

层),金属中导带电子使离子快速地中性化,形成表

面下的较低激发态的空心原子,空心原子退激辐射X
射线。

暋暋根据 Moseley公式

EK毩 =hRc(Z-1)2 1
12 -1

2
æ

è
ç

ö

ø
÷

2

暋 曋 3
4暳13.6暳(Z-1)2 (5)

(其中,h为普朗克常数,R为里德伯常数,c为光速,

Z为原子的核电荷数)可计算出Ar原子的K毩灢X射线

的能量为EK毩=2.9478keV,美国LawrenceBerkeley
国家实验室2001年公布的(X灢RAYDATA BOOK灢
LET)Ar原子的K毩灢X射线能量是2.9577keV,二者

基本一致。我们的测量值为3.0098和3.0051keV,
经测量,金属表面产生K毩灢X射线能量的实验误差小

于暲0.2eV。

暋暋这里将谱线的相对强度用I相对强度 表示,入射离

子流强用Ibeam表示。为了定性地说明问题,排除入

射束流强波动对谱线强度的影响,利用束流强度除

谱线相对强度,得出的结果列于表1。从表中可以看

出,在低速范围内,速度较小的Ar17+ 离子与Be表面

相互作用过程中,在表面上Rc到离子进入表面(2—3
原 子 层)的 进 程 中,形 成 了 较 多 的 高 激 发 态

Ar原子,其退激辐射较强的光谱线。而且,272keV

表1暋动能和流强不同的Ar17+ 离子束流作用于Be表面的结果

激发离子 发光原子 毸/nm I相对强度 I相对强度/Ibeam

Ar17+(动能:272keV暋流强:0.23nA) Ar 810.46 252.36 1097.22

842.48 196.74 855.39

878.46 798.76 3772.87

Be 854.18 561.86 2080.96

Ar17+(动能:357keV暋流强:0.5nA) Ar 810.46 326.21 652.42

842.48 158.47 316.94

878.46 471.74 943.48

Be 854.18 545.79 1091.58

的Ar17+ 离子的单离子 X射线产额为6.28暳10-3,

357keV的Ar17+ 离子的单离子X射线产额为1.29暳
10-4,也说明了上述结论是正确的。

暋暋我们测量的 Ar原子红外光谱线,特别是K毩灢X
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射线的结果比美国国家标准技术局光谱数据库的数

据略大,根据董晨钟等[12]的研究成果可以解释其

K毩灢X射线能量增大的机理。当高电荷态 Ar17+ 在金

属Be表面中性化过程中,Ar原子的L和M 壳层存

在空位,外壳层旁观电子对K 壳层电子屏蔽效应减

弱,造成K毩灢X射线的能量增大。另一方面,高电荷

态离子在金属表面的这种电子俘获方式中存在势垒

隧穿效应(tunneleffect),以及相互作用过程中引起

的能级位移也可能是Ar原子K毩灢X射线的能量偏大

的一个次要因素[13]。

4暋结论

低速高电荷态离子 Ar17+ 入射金属Be表面过程

中,俘获金属电子中性化成为高激发态的 Ar空心原

子,理论计算其最高激发态n=32,较高激发态通过

自电离和俄歇退激(Augerde灢excitation)而发射电子,
我们同时测量较低激发态的Ar空心原子退激辐射的

近红外光谱线和X射线,电子组态分别3s23p54s和

3s23p54p的较高激发态的Ar原子退激辐射的近红外

光谱说明,Ar17+ 在金属Be的上表面完成了中性化。
红外光谱线的辐射强度说明,在低速范围内(速度小

于玻尔速度vBohr=2.9暳106 m/s),离子在金属表面

中性化过程中,速度较小的 40Ar17+ 离子在表面上Rc

到进入表面(2—3原子层)的进程中,形成了较多的

高激发态Ar原子,其退激辐射较强的光谱线,进而

直接证明了经典过垒模型的正确性。

致谢暋衷心感谢兰州重离子加速器国家实验室人员
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InfraredLightandX灢rayEmissionsof40Ar17+

ImpactingonBeSurface*
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3DepartmentofAppliedPhysics,Xi暞anJiaotongUniversity,Xi暞an710049,China)

Abstract:Thehighlychargedion40Ar17+(kineticenergyEK=272keV,velocityv=1.14暳106 m/sandEK=357
keV,v=1.72暳106 m/s)impactsonthesurfaceofmetalBe,andtheatomicinfraredlightlineandX灢rayspec灢
trumaresimultaneouslymeasured.Theexperimentalresultsshowthatinthelowvelocityregion(lessthanvBohr),

thehighlychargedionwithsmallervelocityfromacriticaldistanceRctopenetrateintothebulkformedmoremul灢
tiple灢excitedAratomsandthespectrumintensitiesofdecayradiationaregreater,whichverifiestheclassical
over灢the灢barriermodel.
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