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摘 要：载能离子穿过固体界面引起界面原子迁移使界面原子混合和物质成分变化，从而导致界 

面发生材料相变。简要介绍了载能离子辐照引起金属／绝缘体界面混合效应及相变现象的主要实 

验研究进展、低能离子和高能离子辐照引起金属／绝缘体界面现象差异，并对离子辐照引起界面 

混合及相变的机制进行了初步探讨。 
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1 前言 

早在 1947年，Wigner就预言了结构材料辐射 

损伤可能会影响反应堆的安全运行。到目前为止， 

人们用载能粒子束(中子和离子)辐照开展了一系 

列的材料试验，模拟研究反应堆结构材料的辐射损 

伤过程，其中金属／绝缘体界面辐照效应是一个重 

要的研究方向。金属／绝缘体界面比较复杂，至少 

存在两或三种元素，界面处的原子在载能粒子辐照 

下运动扩散到足够远的距离可造成材料成分的变化 

和产生相变，进而使材料的宏观物理、化学和机械 

等性能发生变化。 

自Lee等⋯在 20世纪70年代首次研究 Pb／Si 

界面的离子辐照效应开始，早期的界面辐照实验主 

要集中在金属／半导体、金属／金属和半导体／绝缘 

体界面。1987年，Battaglin等 用低能离子辐照研 

究金属／绝缘体系统，发现Fe／SiO：界面有铁的相变 

和新化学键的形成。随后在 Nb／Fe：0 ，Au(Ag， 

Cu，Fe)／AI203和Cu／SiO2等系统界面观察到了由离 

子辐照引起的原子混合、相变、化学反应等现 

象[3 ]。20世纪90年代中期，人们开始用高能重 

离子辐照研究金属／绝缘体系统，发现了一系列在 

低能离子辐照条件下不能出现的新现象。在开展实 

验研究的同时，研究人员还展开理论研究，试图建 

立理论模型对实验现象进行定性或定量的解释。本 

文通过举例对离子辐照引起的金属／绝缘体界面相 

变研究现状进行了简要的评述。 

2 实验研究进展 

低能离子穿过固体时，主要通过与靶原子核的 

弹性碰撞将动能传递给靶原子，引起靶原子的移 

位、扩散，直至不同材料结合界面处的原子混合与 

相变。图l给出了Turos等 用300 keV的 Kr 在 

室温下辐照Fe／ZrO：界面获得的混合率相关特征参 

数 一 随辐照剂量的变化，其中 和 分别为 

离子束混合样品和初始样品的特征参数，均用误差 

函数拟合卢瑟福背散射(RBS)谱中氧原子浓度分布 

的后沿和铁原子浓度分布的前沿得到。可以看出， 

随着l(r离子辐照剂量的增加，Fe／ZrO 界面附近的 

原子混合量随辐照剂量呈线性增加。图2给出了 

Neubeck等 用 150 keV的Ar 在室温下辐照 cu／ 

A1 0 和Au／Al：0，界面获得的原子扩散长度(D’·t) 

随辐照剂量的变化，其中D为扩散系数，t为辐照 

时间。扩散长度与辐照剂量成正比。其它实验研究 

也表明，百keV能量的低能离子辐照引起的金属／ 
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绝缘体界面原子混合程度随辐照剂量的增加而呈线 

性增强 · 。。。 

Dose／(atom／cm2)(x l O‘ ) 

图1 ZrO ／Fe界面附近 0和Fe原子含量分布特征参数随 

l(r离子辐照剂量的变化 。】 
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图2 Cu／Al：0 和Au／Al：0 中原子扩散长度与Ar离子辐照 

剂量的关系 

离子辐照引起的金属／绝缘体界面混合，不仅 

与辐照剂量有关，也与衬底温度有关。图3给出了 

Nagel和Balogh通过实验获得的Ar离子辐照下不 

同金属／绝缘体界面的原子扩散系数随温度的变 

化_1。。。可以看出，Ni／MgO和Cu／MgO系统的原子 

扩散系数不随温度的升高而变化；室温以下辐照 

时，Fe／A1 0，和Cu／SiO 系统的原子扩散系数也不 

随温度的升高而变化，但高于室温辐照时，其原子 

扩散系数随温度的升高而变大。这说明，keV能量 

的低能离子辐照情况下，金属／绝缘体系统界面处 

的原子扩散系数随温度变化与否主要由金属／绝缘 

体系统本身的性质决定。 
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图3 Ar离子辐照下，扩散系数随温度的变化 ‘。 

在用能量为500 keV硅离子、100 keV碳离子 

和氧离子辐照Ta／SiO：系统的实验中，Berky等 “ 

发现，Si离子辐照不仅可引起 Ta／SiO：界面的显著 

混合(如图4所示)，而且还会引起强烈的化学反 

应，导致多种 Ta氧化物的形成(如图5所示)。 

图4 Ta／SiO2经 500 keY的 si离子照射前(——)、后 

(⋯⋯)的元素深度剖面比较⋯ 

衬底温度400℃，辐照剂量4×1o． ion／era 。 

用能量为1．5 MeV的xe离子辐照Au／A1：03和 

Ag／A120，界面，可在A1 0，内部引起金属沉淀物的 
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形成 ]̈。Turos等  ̈用能量为300 keV Kr 室温下 

辐照 Fe／zr() 界面，TEM结果显示界面处有发泡现 

象，GXRD分析显示辐照诱发ZrO：层由四角到立方 

相变和界面处少见的FeO．wuestite相结构存在(如 

图6所示)。Perez等  ̈在室温下选用惰性气体离 

子在较大的能量和剂量范围内对 Fe／AI：0，和 Cu／ 

AI，0 界面进行辐照研究，HRTEM显示辐照后在 

Fe／A1 O 界面处有大约 3 nm厚的过渡层，CEMS分 

析是尖晶石相结构。 

图5 400 qc下，4×10 ion／cm 的Si离子照射后T~SiO2的 

XRD谱⋯ 

20《degree) 

图6 300 keY的 Kr离子和 1．5 MeV的Br离子辐照 ZrO：／ 

Fe界面的GXRD谱 

高能离子穿过固体时，主要通过与靶原子核外 

电子的非弹性碰撞损失所携带的能量(电子能损 

．s )，可比与靶原子核弹性碰撞损失的能量高3个 

数量级以上。因此，电子能损在金属／绝缘体界面 

混合中应该起重要作用。但是，由于实验条件的限 

制，目前国际上研究高能离子辐照引起的金属／绝 

缘体界面现象的实验还比较少，对电子能损在界面 

原子扩散过程中的作用更是知之甚少。 

Wang等  ̈用能量为 GeV量级的Bi离子辐照 

Cu／Teflon界面实验结果表明，高能重离子辐照引 

起金属／绝缘体界面混合随辐照剂量的变化与低能 

离子辐照类似。Schattat等  ̈ 通过高能重离子辐 

照Cu／SiO2，Fe／SiO2和Ni／SiO2界面的实验，得到了 

高能离子辐照引起金属／绝缘体界面混合不仅与辐 

照剂量有关，而且与电子能损有关。实验得出了混 

合率与电子能损呈线性关系(如图7所示)，混合率 

平方根j} =．，7(．s 一．s )，其中叼为材料相关比例 

系数，．s 为界面混合存在的电子能损阈值(与横轴 

的截距)。从图7可以看出，不同界面系统的混合 

具有不同的电子能损阈值。 

童 

专 
昌 

S,(toplayer)／(eV·atom" ·lim ) 

图7 混合率平方根( )随电子能损s 的变化 

Nakatani等 " 用能量在 l50_200 MeV范围的 

快重离子辐照研究(Bi，Au)／(SiO：，A1 O )不同组 

合系统界面，也证明不同界面系统的混合具有不同 

的电子能损阈值。 

3 离子辐照引起界面混合与相变机理 

探索 

重离子辐照引起界面原子混合诱发相变的首要 
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步骤是原子混合。在材料中，低能离子主要通过核 

能损过程，而高能离子辐照主要通过电子能损过程 

损失能量，这使得两类离子在界面处引起原子混合 

的机理也不尽相同。 

以弹性碰撞为主的低能重离子作用到金属／绝 

缘体界面造成混合，机制比较简单，主要是入射离 

子通过直接的核 核弹性碰撞使靶原子发生位移， 

造成局域物质成分变化直至相变。只考虑原子碰撞 

而没有考虑热力学因素，Sigmund和 Gras-Marti基 

于LSS理论和WSS理论发展了弹性碰撞模型 1刮来 

解释这种原子混合，包括反冲混合和级联混合。考 

虑环境温度的影响，有人在弹性碰撞模型的基础上 

提出了辐照增强扩散(RED)理论。Cheng【19 3在前 

人 ’ 研究成果的基础上，考虑不同材料的混合 

焓AH 、内聚能△Ⅳ 等化学驱动力在离子束混合 

过程中起着重要作用的参数后，提出了热力学效应 

相关离子混合的唯象模型，并导出了定量描述界面 

原子混合程度的混合率方程，在一定程度上解释了 

低能离子辐照引起的界面原子混合和相变现象。 

高能离子作用到固体界面造成界面原子混合， 

包括弹性碰撞引起的混合和强电子激发引起的混合 

两个部分。由于通过强电子激发转移的能量远远大 

于通过弹性碰撞转移的能量，因此高能离子辐照引 

起的金属／绝缘体界面混合主要由强电子激发产生。 

Wang等 提出用电子能损引起的热峰过程模型解 

释高能离子辐照引起的界面混合现象。该热峰过程 

模型认为，入射离子把能量沉积到靶电子系统，电 

离和激发的电子通过电子一电子相互作用使离子路 

径局域内的大量电子热化形成热电子气，然后通过 
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Intermixing and Phase Change at Metal／Insulator Interface 

Induced by Energetic Ion Irradiations 
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Abstract：When penetrating an interface between two kind of solids，energetic ions can induce atomic diffusion at 

both sides of the interface and then result in intermixing，atom re-distribution or composition change。as well as 

phase transform ation．Main progress on the study of interm ixing and phase change at metaL／insulator interface in． 

duced by energetic ion irradiations，the difference of phenomena occurred at metal／insulator interfaces induced by 

high-and low-energy ions were briefly reviewed．Furtherm ore．the possible mechanisms related to interm ixing and 

phase change at metal／insulator interface produced by energetic ion irradiations were also discussed in short words． 
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