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载能团簇离子的非线性辐照损伤*

史暋平,丁富荣#,王暋尧,马宏骥,聂暋锐
(北京大学技术物理系,北京100871)

摘暋要:由于团簇离子在能量损失、二次离子发射和辐照损伤上的非线性效应,所以团簇离子与

物质的相互作用倍受关注。对团簇作用的非线性效应研究不仅对于了解团簇离子与物质相互作用

的机制具有十分重要的理论意义,而且载能团簇离子还有可能成为材料表面改性与分析、新功能

材料的合成与研究的一种有效的新手段。因此,团簇离子与物质的相互作用成为当今国际上的研

究热点之一。主要评述了载能团簇离子在物质中的非线性辐照损伤,介绍了典型的研究方法和实

验结果。
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1暋引言

暋暋团簇离子与靶原子相互作用时,由于团簇成分

的集体作用,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。当团簇成分之间

的距离大到一定的程度时,团簇成分之间不再具有

空间关联性,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。有关团簇离

子的非线性能量损失和诱发的非线性二次离子发射

我们在本刊已经进行了评述[1,2]。本文则主要对载

能团簇离子在固体中产生的非线性辐照损伤(包括缺

陷、大的弹坑和径迹)及典型研究方法进行评述和

讨论。

2暋用沟道背散射法研究载能团簇离子
的辐照损伤

暋暋载能离子入射到晶体时,由于入射离子与靶原

子的碰撞及靶原子之间的级联碰撞,造成大量晶格

原子移位,在晶体中产生缺陷,对晶体造成辐照损

伤。晶体的辐照损伤程度与入射离子的种类和能量

有关。团簇离子一般由多个原子组成,团簇离子入

射意味着多个原子同时轰击,在入射路径上将产生

重叠的级联碰撞,沉积更高的能量密度,造成更多

的晶格原子移位,在晶体中产生更严重的辐照损

伤。实验发现,团簇离子在晶体中产生的辐照损伤

并不等于团簇中各原子单独作用的总和,而是具有

非线性效应。
晶体的辐照损伤可以通过沟道背散射技术进行

测量。沟道背散射是一种常用的加速器离子束分析

方法,通常使用轻离子(如质子和氦离子)。当离子

沿晶体沟道方向入射时,通过测量和分析背散射离

子的能谱来确定晶体的损伤程度,所测量的背散射

能谱又称为沟道背散射能谱。如果晶体是完美的,
晶体中的原子都束缚在晶格上,当入射离子沿着它

的沟道方向入射时,入射离子与晶格原子发生弹性

碰撞的几率非常小,因此入射离子发生背散射的几

率也就非常小,所测量到的沟道背散射能谱的产额

非常低。如果晶体中有部分原子移位,当入射离子

沿着它的沟道方向入射时,入射离子与晶体中移位

的原子发生弹性碰撞的几率将增加,所测量到的沟

道背散射能谱的产额也将增加。当入射离子随机入

射(非沟道方向入射)到晶体时,入射离子与晶体中

的原子发生弹性碰撞的几率最大,所测量到的背散

射能谱的产额也最高,这种背散射能谱又称为随机
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背散射能谱。如果晶体被完全损伤,则它的沟道背

散射能谱的产额与随机背散射能谱的产额相同。沟

道背散射能谱上的不同能量对应着晶体中的不同深

度,因此沟道背散射能谱反映了晶体中损伤的深度

分布和程度。通过比较不同辐照条件下的沟道背散

射能谱和随机背散射能谱,就可以确定在晶体中产

生的辐照损伤。在给定的能谱区域内,设Y随机 为随

机背散射能谱的积分计数,Y沟道 为辐照过的晶体的

沟道背散射能谱的积分计数,Y0 为未辐照的晶体

的沟道背散射能谱的积分计数,定义R 为晶体被辐

照损伤的份额,则R=(Y沟道 -Y0)/(Y随机 -Y0)。若

R=1,则认为晶体被完全损伤,这时单晶样品变为

多晶或非晶;若R<1,则认为晶体被部分损伤。R
的大小反映了晶体中损伤的程度。图1给出了 Gen

(n=1—3,2.8 MeV/atom,3暳1014(Geatom)/

cm2)对单晶Si样品辐照后所测量的沟道背散射能

谱[3]。从图中可以看出,在近表面给定的范围内,
随着团簇的增大,沟道背散射能谱的产额明显增

加,说明单晶Si样品的辐照损伤程度加重。根据图

1分别计算 Gen(n=1—3)离子在单晶Si样品表面

范围内产生的辐照损伤份额R,然后再计算团簇离

子 Gen对单原子离子 Ge在单晶Si样品中引起的相

对辐照损伤RGen
/RGe。图2给出了相对辐照损伤

RGen
/RGe随团簇大小的变化。可以看出,对于 Ge2

辐照,相对辐照损伤大于2;对于Ge3辐照,相对辐

照损伤大于3,团簇离子产生的辐照损伤具有非线

性效应。利用重离子Aun(n=1,3,5,7,200keV/

atom,3暳1013(Auatom)/cm2)辐照单晶Si样品,

根据测量的沟道背散射能谱和随机背散射能谱,可

以计算每个 Au原子产生的损伤截面(团簇离子

Aun产生的损伤

图1暋2.8MeV/atom 的Gen(n=1—3,3曚暳1014(Geatom)/

cm2)对单晶 Si样品辐照后所测量的沟道背散射能

谱[3]

图2暋团簇离子Gen 对单原子离子Ge在单晶Si样品中引起

的相对辐照损伤RGen
/RGe

[3]

图3暋每个 Au原子产生的损伤截面 Ad/n(团簇离子 Aun 产

生的损伤截面除以团簇大小n,即Ad/n)随团簇大小

n的变化[4]

截面除以团簇大小n,即 Ad/n,下角标d表示损

伤),Ad/n随团簇大小n 的变化如图3所示[4]。由

于辐照损伤正比于损伤截面,所以实验结果表明,
团簇离子 Aun在单晶Si样品中产生的损伤截面Ad

与团簇大小的n2成正比。与 Gen 团簇离子辐照相

比,Aun 团簇离子在单晶Si中产生的辐照损伤的非

线性更加明显。一般来讲,团簇越大,组成团簇的

原子越重,辐照损伤的非线性越明显。

3暋利用蚀刻技术研究辐照损伤

最早使用的固体径迹探测器为硫酸锆薄晶片,
后来使用玻璃和云母片,目前几乎所有的固体径迹

探测器都采用高分子聚合物材料,如 CR灢39。当载

能离子轰击高分子聚合物时,在粒子经过的路径上

产生损伤,聚合物的高分子链被破坏,形成很多自

由基,很容易被化学试剂(如 NaOH 溶液)腐蚀。在

一定的蚀刻条件下,高分子聚合物的损伤部位形成

微孔,通过显微镜或扫描电镜观察微孔的大小和长

度,可以测量载能粒子的质量、能量和方向。同样,
利用载能团簇离子辐照高分子聚合物材料,通过蚀

刻技术,也可以研究团簇离子产生辐照损伤。一般

来讲,载能粒子的电子阻止过程对高分子聚合物的

损伤起决定作用,而径迹的横向损伤则归于电子阻

止过程中所产生的二次电子(毮电子)。利用Cn(n=
1—5,0.6 MeV/atom,辐照剂量为 2暳107ion/

cm2)轰击 CR灢39样品,经 NaOH 溶液腐蚀一定的

时间,然后用扫描电镜观察。图4给出了CR灢39材

料经1.8MeVC3辐照和2小时 NaOH 溶液腐蚀后

的照片,微孔的平均直径为(1.24暲0.15)毺m[5]。对

Cn(n=1—5)辐照CR灢39材料和相同时间腐蚀后的

微孔平均直径进行统计及计算腐蚀前后样品重量的

相对损失值。实验结果表明,微孔的平均直径或样

品重量的相对损失值近似与 Cn 团簇离子在 CR灢39
中的电子阻止本领的平方根成正比,并且微孔的横

向腐蚀速率随团簇大小的增加而加快。由于微孔的

平均直径比原始辐照损伤的范围大得多,微孔大小

的变化只能反映团簇离子能量沉积密度的效应,但

很难定量确定团簇离子辐照损伤的非线性。

图4暋CR灢39材料经1.8 MeV 的 C3(剂量为2暳107ion/

cm2)辐照和2h腐蚀后的照片[5]
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4暋利用电子显微镜研究辐照损伤

晶体辐照损伤的微观结构可以用透射电子显微

镜(TEM)来观察。图5给出了30MeV 的C60团簇

离子在300K 温度下辐照磷灰石样品后的高分辨

TEM 的照片[6]。辐照剂量控制在1暳1010C60/cm2,
以保证在辐照过程中样品的温度不发生变化。由于

C60团簇离子的速度比较低,电子阻止过程中产生

二次电子的能量一般都比较小,二次电子作用的径

向范围只有几个原子距离,因此在辐照点可以产生

非常高的能量沉积密度(约100eV/痄3)。高能量沉

积密度的释放,将导致更大范围的辐照损伤和样品

结构的强烈变化。从图5可以看出,没有辐照的区

域仍然是晶体结构,而一个 C60团簇离子辐照的区

域内已经变成了非晶状态。

图5暋30MeV 的 C60团簇离子在300K 温度下辐照磷灰石

样品后的高分辨 TEM 的照片[6]

5暋利用扫描隧道显微镜研究辐照损伤

扫描隧道显微镜(STM)是根据量子力学中的

隧道效应原理,通过探测固体表面原子中电子的隧

道电流来分辨固体表面形貌的新型显微装置。团簇

离子轰击晶体样品表面时,由于与靶原子的弹性和

非弹性碰撞,在样品表面沉积能量并使晶格原子移

位。而沉积能量的释放和位移原子的聚集则导致二

次离子的发射和样品表面的局部形变,在样品表面

产生辐照损伤,形成小丘。另外,入射离子在晶体

中的电子阻止过程也会使电子电离和激发,电子与

声子的作用又将能量传递给晶格原子,沿入射路径

形成高温区,这一过程持续的时间约为10-12s,所

以该过程又称为热峰效应。然后热峰向晶体和表面

传播,所产生的温度梯度将在晶格中产生热应力,
而热应力的释放也会导致样品表面的局部形变。

利用STM 研究辐照损伤时,通常使用高定向

热解石墨(HOPG)材料,因为 HOPG 具有层状晶

体结构、高导电性、化学稳定性和原子级的平整表

面。辐照前用胶带将 HOPG 样品的表面揭掉,用

STM 确定新表面平整无污染,然后再对样品进行

辐照。我们小组利用Sin(n=1—5,300keV/atom,
辐照剂量5暳1012ion/cm2)分别对 HOPG样品进行

了辐照,然后用STM 观察辐照后样品表面的辐照

损伤,图6给出了用STM 观察到的照片。可以看

出,随着团簇大小的增加,样品表面上损伤(小丘)
的面积变大。为了确定辐照损伤对团簇大小的依赖

关系,定义一个相对损伤因子R=S(n)/S(1),其

中S(n)为团簇离子辐照产生的小丘的平均面积,

S(1)为单原子离子辐照产生的小丘的平均面积。R
随团簇大小n 的变化见图7。若R=n,说明辐照损

伤是线性的,即团簇离子产生的辐照损伤等于团簇

中各原子单独产生的辐照损伤的总和。实验结果表

明,R>n时团簇离子产生的辐照损伤是非线性的,
并且具有明显的增强效应,R 约正比于n1.47。

图6暋用STM 观察到的照片

(a),(b),(c),(d)和e分别为Si,Si2,Si3,Si4 和Si5 辐照。
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图7暋相对损伤因子R随团簇大小的变化

6暋计算机模拟

暋暋根据分子动力学模型,利用计算机可以模拟载

能离子对晶体的辐照损伤。由于能量较高的载能团

簇离子与物质相互作用的机制还不是十分清楚,所

以目前的计算机模拟仅限于低能离子。计算机模拟

可以给出载能离子对晶体辐照损伤的直观物理图

像,帮助我们理解辐照损伤的机制。图8给出了

Ta1(555eV/atom)对 HOPG 样品辐照的计算机模

拟剖面图像,其中(a)为辐照后2ps的图像,(b)为

辐照后3ps的图像[7]。可以看出,大量的晶格碳原

子离开了原来的位置,成为间隙原子,原来的晶格

上留下空位(或空穴),辐照对晶体产生了损伤。计

算机模拟结果显示,团簇越大,辐照损伤越严重。
团簇离子产生的空穴数量与团簇大小的依赖关系如

图9所示。对图9中的数据进行拟合,可以得出团

簇离子产生的空穴数量Ndam约与团簇大小的n1.3成

正比,说明团簇离子产生的辐照损伤是非线性的。
这与载能团簇离子在晶体中的非线性辐照损伤的实

验结果是一致的。

图8暋Ta1 (555eV/atom)对 HOPG样品辐照的计算机模拟

剖面图像[7]

图9暋团簇离子产生的空穴数量与团簇大小的关系[7]

7暋结论

暋暋从以上讨论可以看出,和单原子辐照相比,团

簇离子在晶体中产生的辐照损伤存在明显的非线性

效应。团簇成分在空间上的关联及与靶原子的集体

作用,使团簇离子在晶体表面或内部沉积更高的能

量密度是这种非线性效应的根本原因。沟道背散射

技术可以测量晶体表面以下的损伤分布,但不能确

定损伤部位的形貌和微观结构。TEM 和STM 技术

可以精确观察晶体表面损伤的形貌和微观结构的变

化,但不能确定内部的损伤分布。蚀刻技术方法简

单,但由于蚀刻后微孔的平均直径比原始辐照损伤

的范围大得多,所以定量分析团簇离子辐照损伤的

非线性非常困难。计算机模拟可以给出晶体辐照损

伤的直观物理图像,与实验相结合,则可以更好地

理解辐照损伤的机制。
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Non灢linearRadiationDamagesInducedbyEnergeticClusterIons*
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Abstract:Duetoenergeticclusterproducessimultaneousimpactsofseveralatomsanddepositsex灢
tremelyhighenergydensityinaverysmallarea,theclusterimpingementonsolidshasproducednon灢line灢
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arradiationdamagesnotpresentedinthecollisionsofindividualatomswiththosesolids.Theradiation
damagesareusuallyinvestigatedbychannelingRutherfordbackscattering,ScanningTunnelingMicroscope
(STM),TransmissionElectronicMicroscope(TEM)andcomputersimulation.Thetypicalmethodsand
resultsonthenon灢linearradiationdamagesinducedbyclustersarereviewedinthispaper.

Keywords:clusterion;radiationdamage;defect;non灢lineareffect;energyloss
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