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H+和 Ar11+激发 Si的 K 壳层 X射线发射研究*
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测量了 50—250 keV H+ 和 1.0—3.0 MeV Ar11+ 轰击 Si表面过程中辐射的 X射线.结果表明, 在 Ar11+ 入射

的情况下, 引起了 Si的 L壳层上 3, 4个电子的多电离. 计算了 Si的 K 壳层 X射线产生截面, 并将两体碰撞近似

(BEA),平面波恩近似, ECPSSR理论计算与实验值进行了对比. ECPSSR理论与质子产生的截面数据能够很好地符

合;而考虑多电离后, BEA理论与 Ar11+ 的实验结果符合较好.
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1 引 言

带电离子入射到固体表面会引起靶原子内壳

层的电离,相应空穴的退激伴随着 X射线和俄歇电

子的发射 [1−3]. X射线辐射测量是研究离子原子碰

撞过程的一种重要方法 [4,5]. 在高电荷态重离子与

原子碰撞时, 伴随着 K 壳层电子的电离, L以及更

外壳层会发生多电离. 多电离原子发射的特征 X射

线具有更高的能量和更大的展宽. 另外, 由于外壳

层电子的多电离,俄歇跃迁和 Coster-Kronig跃迁的

几率会减小,从而引起荧光产额的增加以及 X射线

分支比的变化 [6−8]. 与轻离子 (Z 6 2)相比较,重离

子激发 X射线的产生截面更大,引起内壳层的电离

过程更为复杂,这可以通过测量 X射线的精细结构

或频移进行研究.

对于内壳层电离的理论分析, 在某些碰撞系

统中已有较为成熟的模型. 在 Z1 ≪ Z2 (Z1 是入

射离子原子序数, Z2 是靶原子序数) 的非对称碰

撞系统中, 靶原子内壳层电离的主要机制是直接

库仑电离, 这可以用两体碰撞近似 (binary counter

approximation, BEA)[9], 平面波恩近似 (plane wave

born approximation, PWBA)[10] 和 ECPSSR (energy-

loss coulomb-repulsion perturbed-stationary-state rel-

ativist)模型 [11]来描述. 特别是 ECPSSR模型,它在

PWBA的基础上加入了炮弹离子的能量损失 (E)、

库仑偏转 (C)、靶原子轨道电子的微扰处理 (PSS)

和电子质量相对论调整 (R)等修正,对于轻离子和

中高能重离子引起内壳层的电离给出了比较准确

的预言. 在 Z1 ≈ Z2 的对称碰撞系统中, 电子转移

在内壳层空穴的产生过程中占主导地位,准分子模

型 (quasi-molecular-orbital, MO)[12]能够对其进行很

好的描述. 但是,对于 Z1 > Z2 的低能非对称碰撞过

程,哪种理论更适合用来描述内壳层的电离尚未定

论,相关的实验研究报道也较少. 因此,还需要进行

深入的实验研究,特别是在近玻尔速度碰撞能区还

有很多工作要做.

本实验用 50—250 keV 质子和 1.0—3.0 MeV

Ar11+ 轰击 Si靶表面,测量了 Si的 K 壳层 X射线

发射谱, 通过频移分析研究了 Ar11+ 入射时 Si 原

子的多电离. 计算了 X 射线产生截面, 并将 BEA,
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PWBA, ECPSSR理论值与实验值进行了比较. 讨论

了多电离荧光产额对理论模拟低速高电荷态离子

引起 X射线发射产额的影响.

2 实验方法

本实验是在中国科学院近代物理研究所

320 kV 高电荷态离子综合研究平台 1#实验终端

上完成的. 离子束由 14.5 GHz电子回旋共振 (ECR)

离子源提供, 束流由不同的引出电压引出后进入

90◦ 的分析磁铁进行电荷态选择.具有确定电荷态

的离子经过加速管加速、四极铁聚焦和限束光阑

准直后进入具有电磁屏蔽的超高真空球型靶室. 束

流到达靶室中心的发散度大约为 0.7◦,束斑被限制

为直径为 3 mm的圆斑,垂直入射到靶表面. 实验产

生的X射线利用AMPTEK公司研制的XR100SDD

型硅漂移探测器 (SDD)进行探测. 探测器的铍窗厚

度为 12.5 µm, 有效探测面积为 7 mm2, 在 5.9 keV

峰位处的能量分辨可达 136 eV,当增益设为 100时,

有效能量测量范围为 0.5—14 keV. 探测器探头对

准靶室中心离靶中心 80 mm 并与靶表面形成 45◦

夹角, 探测立体角为 0.0011 Sr. 实验前用 55Fe 和
241Am放射源对探测器进行刻度.实验选用 Si靶的

纯度为 99.99%, 厚度为 0.5 mm, 表面积为 15× 20

mm2.

3 实验结果与讨论

3.1 Ar11+引起 Si原子的多电离

实验分别选用了能量为 50, 100, 125, 150, 175,

200, 225, 250 keV的H+和 1.0, 1.5, 2.0, 2.5, 3.0 MeV

的 Ar11+ 轰击 Si靶表面,主要观察到了 Si的 K 壳

层 X射线.图 1给出了用入射离子数目归一的 X射

线谱.对于同一种入射离子,谱型相同,随着入射能

量的增加, X 射线的峰位保持不变, 而强度随之增

大.相比于 H+, Ar11+激发的 Si的 K壳层 X射线具

有更高的能量和更大的展宽, 并且谱型不对称, 在

高能端存在明显的延长.

为了研究轻离子和高电荷态重离子引起

内壳层电离的不同, 本文以 2.5 MeV Ar11+ 和

200 keV H+ 激发的 X 射线谱为例, 对谱线进行

了高斯 (Gauss)拟合对比,如图 2所示. 质子激发的

Si的 K 壳层 X射线能量为 1.744 keV,与 Si原子的

X射线数据相符,这说明质子和 Si原子碰撞主要引

起 Si原子的单电离, 当一个 K 壳层的电子被电离

时, 外壳层电子被同时电离的概率很小, 基本为满

壳层排布.

图 1 H+ 和 Ar11+ 与 Si表面相互作用激发 X射线随能量变化
的归一谱

Ar11+ 激发的 X射线的能量为 1.780 keV,比质

子入射时高 36 eV;其半高全宽为 136 eV,比质子入

射时大 18 eV.高电荷态重离子与原子碰撞会引起

靶原子内壳层的多电离,多电离会扰动轨道电子的

结合能,减小轨道电子对原子的屏蔽,导致 X射线

的发射向着高能方向移动 [13]. 另外,多电离态改变

了原有轨道电子的布局,会引起辐射 X射线半高全

宽增大.对于 Al, Si等元素, L壳层上缺少一个电子,

引起 K 壳层 X射线能量增大大约 10 eV.图 2结果

说明,在 Ar11+ 与 Si原子碰撞过程中, Si原子除了

K 壳层的单电离, L壳层发生了多电离,即大约有 3,

4个 L壳层电子被电离.

K 空穴的填充主要有辐射跃迁和电子发射两

种机制,当 L壳层电子被多电离时, 由于 L壳层电

子的减少, K-L辐射跃迁 (Kα X射线)概率减小 (因

为 Kα 发射与 2p电子直接相关), KLL俄歇跃迁概

率减小,相应的 K-M 辐射跃迁 (Kβ X射线)会增强,
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从而导致 Kβ 对 Kα 射线的相对强度比增大
[6]. 对

于单电离的 Si, Kβ 射线的荧光产额比 Kα 射线的荧

光产额大约小两个量级 [14]. 所以, 单电离情况下,

Kα X 射线被认为是 K 壳层 X 射线的重要组成部

分,如图 2中下图所示. Ar11+ 激发的 Si的 K 壳层

X射线在高能端有一延长, 这是由 Kβ X射线的发

射增强引起的. 这进一步证明了, 在高电荷态重离

子 (Ar11+)与 Si原子碰撞过程中, Si原子被多电离.

图 2 H+ 和 Ar11+ 离子激发 Si的 K 壳层 X射线谱型比较

3.2 Si的 K 壳层 X射线产生截面

本实验中, H+ 和 Ar11+ 在 Si靶中的最大穿透

深度分别为 2.4和 2.15 µm,远小于靶的厚度,因此

X射线的产生截面 σX 可以利用下面公式计算
[15]:

σX =
1
n

dY
dE

dE
dR

+
µ
n

cosθ
cosφ

, (1)

Y =
NX

Npη(Ω/4π)
, (2)

其中 n为靶原子数密度 (cm−3), dY/dE是产额对入

射能量的导数 (1/keV), dE/dR 是入射离子的能损

(keV/cm), 可由 SRIM 计算得到 [16], µ 是靶材对 X

射线的吸收系数 (1/cm)[17], θ 是离子入射方向与靶
面法线的夹角, φ 是 X射线探测方向与束流方向夹

角; Y 是 X射线的单粒子产额, NX 是探测立体角内

X射线计数, Np 是入射离子计数, Ω 是探测立体角,

η 是探测效率.实验误差主要来源于 X射线计数统

计 (5%), 入射离子计数 (3%), 探测立体角 (2%), 能

损计算 (10%),所以产额的最大不确定度为 6%,截

面的最大不确定度为 12%.
表 1和 2分别给出了 H+和 Ar11+激发的 Si的

K 壳层 X 射线单粒子产额和产生截面数据. 正如

图 1 所示, 随着入射能量的增加, X 射线的产额和

产生截面都随之增加. 2.0 MeV的 Ar11+ 的单核子

能量为 50 keV/u,其激发 Si的 K 壳层 X射线的产

生截面约为 50 keV H+ 入射时的 3000 倍, 即单核

子能量相同的情况下,重离子引起 X射线发射截面

比质子入射时要大的多.

表 1 H+ 激发 Si的 K 壳层 X射线产额和产生截面

入射能量/keV 产额 截面/barn

50 6.49±0.39×10−9 0.036±0.004

100 4.51±0.27×10−7 1.150±0.140

125 1.31±0.08×10−6 2.520±0.300

150 3.30±0.20×10−6 4.990±0.600

175 6.88±0.41×10−6 8.430±1.010

200 1.30±0.08×10−5 13.200±1.600

225 2.31±0.14×10−5 20.000±2.400

250 3.69±0.22×10−5 27.800±3.300

表 2 Ar11+ 离子激发 Si的 K 壳层 X射线产额和产生截面

入射能量/keV 产额 截面/barn

1.0 1.01±0.06×10−4 42.6±5.1

1.5 2.21±0.13×10−4 81.3±9.8

2.0 3.62±0.22×10−4 112.8±13.5

2.5 5.35±0.32×10−4 146.4±17.6

3.0 7.20±0.43×10−4 177.2±21.3

3.3 理论计算结果与实验截面的比较

X 射线产生截面的理论值可由内壳层电离截

面得到 [18]: σX = σi ·ω , 其中 σi 是内壳层电离截

面, ω 是荧光产额. 对于 Si, 单电离的荧光产额为

0.05[14]. 图 3分别给出了 H+ 和 Ar11+ 激发 Si的 K

壳层 X射线产生截面的不同理论值 (BEA, PWBA,

ECPSS) 与实验值的比值随入射能量的变化, 其中

理论值为单电离理论值.
从图 3可以看出, H+ 入射时,在能量为 50 keV

处, BEA 和 PWBA 理论值比实验值大约高一个量

级, 随着入射能量的增加, 理论和实验之间的差别

减小,但是在实验能量范围内,仍然高于实验值.对
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于 ECPSSR理论值, 50 keV时与实验的偏差最大约

为 25%,其他能量时的偏差不超过 8%,在整个实验

范围内都与实验值符合得较好.这表明,在 102 keV

的低能碰撞系统中, ECPSSR仍然是预测轻离子激

发 X射线发射截面最合适的理论.

Ar11+入射时, ECPSSR理论至少低估了实验 6

个量级,说明此理论对于入射离子能量和轨迹以及

靶原子轨道电子束缚能和质量的修正过于严重,不

适合用来描述低速高电荷态离子引起的靶原子内

壳层电子的电离. PWBA 理论虽然在 2 MeV 时跟

实验值较为接近,但在能量低于 2 MeV时低估了实

验值,而在能量大于 2 MeV时又高估了实验值,随

着能量的增加,理论值的增加要比实验值的增加快

的多. 在同一量级内 BEA理论整体低估了实验值.

图 3 离子激发 Si的 K壳层 X射线发射截面理论值和实验结
果的比值 (a) H+; (b) Ar11+

正如 3.2节讨论,重离子碰撞会引起靶原子多

电离, 在估算 X 射线产生截面时应该考虑到这一

点. Banes等 [19] 已经通过实验证明,当 L以及更外

壳层的电子被多电离时, K 空穴无辐射退激的几率

会减小, K 壳层 X射线的荧光产额会增加,从而导

致 X射线的产生截面增大,这种现象对于较轻靶原

子来说更为明显. 如果考虑多电离对荧光产额的影

响, PWBA将会整体高估实验值;而 ECPSSR理论,

即便是考虑全电离的极限情况 (ω = 1),依然比实验

值最少低 4个量级. 所以, 这里我们利用考虑多电

离后的 BEA理论 (BEA+MI)与实验结果进行对比.

图 4 Ar11+ 激发 Si的 K壳层 X射线产生截面 BEA理论值与
实验值的对比: BEA为单电离模拟, BEA+MI为多电离模拟

根据 Tains等 [20] 给出的 L壳层多电离时 K 壳

层 X射线荧光产额计算公式,以及 Karim对不同电

离态 Si的荧光产额的计算值,当 L壳层有 4个电子

被多电离时, Si的 K 壳层 X射线荧光产额最大为

0.282, 约为单电离的 5.6倍 [21]. 如图 4所示, 当考

虑多电离对荧光产额的最大影响时, BEA理论整体

高估了实验值,实验值恰好处于单电离和多电离的

理论值之间. 不同的多电离态对荧光产额的影响各

不相同,不同碰撞能下产生靶原子的多电离态可能

各不相同, 使用合适的多电离荧光产额数据, BEA

理论将会对实验结果给出很好的预测. 因此, 我们

认为低速高电荷态重离子引起靶原子内壳层的电

离过程可以看成半经典的两体碰撞过程,相应 X射

线的发射过程应该考虑多电离的影响.

4 结 论

本文对比了低速 H+ 和 Ar11+ 入射到 Si 固体

表面时的 X射线辐射,计算了 Si的 K 壳层 X射线

产生截面, 并将理论值与实验值进行了比较. 实验

结果表明, 单核子能量相同时, Ar11+ 激发的 Si 的

K 壳层 X射线产生截面比质子入射时约大 3个量

级. 质子入射时, X射线辐射主要来源于单电离的

Si原子; X射线产生截面与用单电离的 ECPSSR理

论符合较好. 高电荷态 Ar11+ 重离子入射时, 引起

了靶原子 L壳层 3, 4个电子的多电离,使得 X射线
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向着高能方向移动约 36 eV; Si原子 K 壳层的电离

过程可以看成是 Ar11+ 与 K 壳层电子的两体碰撞

过程,在模拟 X射线产生截面时应该用 BEA模型

并同时考虑多电离对荧光产额的影响.

感谢兰州重离子加速器国家实验室 320 kV 高电荷态

离子综合研究平台全体工作人员的辛勤工作.
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Abstract
The L-shell X-rays of Si, induced by 50–250 keV proton and 1.0–3.0 MeV Ar11+ ions impacting are measured. It is found that

the X-ray induced by Ar11+ is about 36 eV higher than that induced by proton. That indicates that 3, 4 L-shell electrons of Si atom
are multiply-ionized by Ar11+ ion impact. The X-ray production cross section is extracted from the yield data and compared with the
results from the BEA, PWBA and ECPSSR models. With the same unit incident energy, the cross section induced by Ar11+ is about
3 orders of magnitude larger than that produced by proton. For proton impact, the ECPSSR model gives an accurate prediction to the
cross section data. However, the BEA model, considering the change of fluorescence yield due to the multiple-ionization, presents the
results that are in better agreement with the experimental results for Ar11+ ions.
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