
　　文章编号：１００７－４６２７（２００８）０１－００４４－０４

快重离子辐照引起犖犻／犛犻犗２界面原子混合及相变研究


刘纯宝１，３，王志光１，＃ ，魏孔芳１，３，臧　航１
，３，姚存峰１，马艺准１，盛彦斌１，

缑　洁１，金运范１，Ａ．Ｂｅｎｙａｇｏｕｂ２，Ｍ．Ｔｏｕｌｅｍｏｎｄｅ２

（１中国科学院近代物理研究所，甘肃 兰州７３００００；

２ＣＩＲＩＬ，ＢＰ５１３３，１４０７０ＣａｅｎＣｅｄｅｘ０５，Ｆｒａｎｃｅ；

３中国科学院研究生院，北京１０００４９）

摘　要：在室温下用３０８ＭｅＶ的Ｘｅ离子和８５３ＭｅＶ的Ｐｂ离子辐照Ｎｉ／ＳｉＯ２样品，用卢瑟福背散射

和Ｘ射线衍射技术对样品进行了分析。通过分析Ｎｉ／ＳｉＯ２样品中元素成分分布和结构随离子辐照剂

量和电子能损的变化，探索了离子辐照在Ｎｉ／ＳｉＯ２样品中引起的界面原子混合与结构相变现象。实

验结果显示，Ｘｅ和Ｐｂ离子辐照均能引起明显的Ｎｉ原子向ＳｉＯ２基体的扩散并导致界面附近Ｎｉ，

Ｓｉ和Ｏ原子的混合。实验观测到低剂量Ｘｅ离子辐照可产生ＮｉＳｉ２相，而高剂量Ｘｅ离子辐照则导致

了Ｎｉ３Ｓｉ和ＮｉＯ相的形成。根据热峰模型，Ｎｉ原子的扩散和新相的形成可能由沿离子入射路径强电

子激发引起的瞬间热峰过程驱动。
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１　引言

在半导体领域，随着集成电路制造工艺的不断

提高，栅极、源极和漏极电阻的增大已经成为业界

必须解决的课题。镍硅化物由于具有薄层电阻小、

应力小和易形成浅结等优点，能够适应集成电路特

征尺寸不断缩小的趋势。通过改变镍硅化物的合金

成分，可使ＰＭＯＳ和ＮＭＯＳ晶体管实现较宽的阈值

电压控制范围，有效地降低阈下电流和开关电极漏

电流，从而有效提高晶体管电流驱动能力等。镍硅

化物所具有的这些优势，使其成为深亚微米集成电

路中最有前景的硅化物之一，其制作工艺和性能是

目前材料科学领域研究的热点。

荷能离子穿过固体界面，可以引起界面原子迁

移而导致界面附近原子混合甚至发生结构相变。实

验结果表明，低能离子辐照引起的界面原子混合效

应主要由入射离子与靶材料原子之间的弹性碰撞引

起的直接原子移位所决定［１—７］。到目前为止，高能

离子辐照引起固体界面原子混合的研究较少，但已

有实验结果显示，在高能离子辐照引起的界面原子

混合过程中，强电子激发起非常重要的作用［８，９］。

本工作利 用快 重离子 辐 照Ｎｉ／ＳｉＯ２样 品，研 究

了ＮｉＳｉＯ２界面附近的原子混合和镍硅化物形成及

其与辐照实验参数的关系，并对快重离子辐照引起

界面原子混合和相变的机理进行了初步探讨。

２　实验

用磁控溅射法在单晶ＳｉＯ２（１００）面上沉积厚度

约３００ｎｍ的Ｎｉ薄 膜，溅 射 用 Ｎｉ 靶 的 纯 度 为

９９．９９％，样品室本底真空达１０－５Ｐａ，薄膜在１０－２

Ｐａ下生长。在室温下，用３０８ＭｅＶ的Ｘｅ离子或８５３

ＭｅＶ的Ｐｂ离子辐照制备Ｎｉ／ＳｉＯ２样品。Ｘｅ离子辐照

在中国科学院近代物理研究所的扇聚焦回旋加速

器（ＳＦＣ）上进行，而Ｐｂ离子辐照在法国重离子激光

交叉学科研究中心（ＣＩＲＩＬＧＡＮＩＬ，Ｃａｅｎ）的中能

离子辐照终端上完成。实验参数如表１所示，其

中犈，Φ，犛ｅ，犛ｎ，犚ｐ分别为入射离子能量、辐照剂

量、电子能损、核能损和离子投影射程，犛ｅ，犛ｎ
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和犚ｐ的数值用ＳＲＩＭ２００３软件
［１０］计算得到，其中， 犛ｅ 和犛ｎ为Ｎｉ／ＳｉＯ２界面处的数值。

表１　高能犡犲和犘犫离子辐照犖犻／犛犻犗２的实验参数（符号定义如文中所示）

Ｉｏｎ 犈／ＭｅＶ
Φ

／（ｉｏｎｓ／ｃｍ２）

Ｎｉ ＳｉＯ２

犛ｅ（ｋｅＶ／ｎｍ） 犛ｎ／（ｋｅＶ／ｎｍ） 犚ｐ／μｍ 犛ｅ／（ｋｅＶ／ｎｍ）犛ｎ／（ｋｅＶ／ｎｍ） 犚ｐ／μｍ

Ｘｅ ３０８ １．０×１０１２ ４４．９２ ０．１２７４ １０．６２ １６．４７ ０．０３８０ ２６．４３

５．０×１０１２

Ｐｂ ８５３ ５．０×１０１１ ６７．３４ ０．１６９７ １８．０３ ２４．１７ ０．０５００ ４６．５２

　　辐照 后 的Ｎｉ／ＳｉＯ２样 品 用 卢 瑟 福 背 散 射 能

谱（ＲＢＳ）技术和Ｘ射线衍射（ＸＲＤ）方法进行了分

析。ＲＢＳ分析在北京大学重离子物理研究所的串列

加速器上进行，采用２．０２２ＭｅＶ的Ｈｅ离子作为分析

束流，背散射角度为１６５°。ＸＲＤ分析是用荷兰帕纳

科公司生产的Ｘ’ｐｅｒｔＰｒｏ型Ｘ射线衍射谱仪完成的，

射线为Ｃｕ的Ｋα线，波长为０．１５４２ｎｍ，测试方式

为５°掠角扫描，步长０．０２°。

３　实验结果与讨论

３．１　犚犅犛分析

图１给出了Ｎｉ／ＳｉＯ２样品经３０８ＭｅＶ的Ｘｅ离子

辐照后的ＲＢＳ谱。其中２６３和３６４道附近的前沿分别

对应样品界面处Ｓｉ和外表面Ｎｉ元素。可以看出，经

较高剂量的Ｘｅ离子辐照后，Ｎｉ峰高度有所降低，

在３４５—３５７道区间内的相对ＲＢＳ计数随辐照剂量的

图１Ｘｅ离子辐照Ｎｉ／ＳｉＯ２样品的ＲＢＳ谱

增大而增加，导致Ｎｉ峰后沿向低道数方向偏移

（约５道，见图１中的插入放大图），表明样品含Ｎｉ层

的厚度增加；与此同时，Ｓｉ前沿由较陡峭变为较平

缓，在２５５—２６５道区间内的相对ＲＢＳ计数随辐照

剂量的增大而降低，而在２６５—２７２道区间内的相对

ＲＢＳ计数随辐照剂量的增大而增加。这些结果表

明，辐照引起了Ｎｉ／ＳｉＯ２界面处表层中的Ｎｉ原子向

衬底ＳｉＯ２中扩散，ＳｉＯ２中Ｓｉ原子向样品表面Ｎｉ层发

生了扩散迁移，导致Ｎｉ／ＳｉＯ２界面处发生原子混合，

并且较高剂量辐照引起了较大量的界面原子扩散混

合。

　　图２ 给出了能量为８５０ ＭｅＶ的Ｐｂ离子和３０８

ＭｅＶ的Ｘｅ离子分别辐照的Ｎｉ／ＳｉＯ２样品ＲＢＳ谱的对

比，辐照剂量分别是５．０×１０１１Ｐｂ／ｃｍ２和１．０×１０１２

Ｘｅ／ｃｍ２。可以看出，相对于Ｘｅ离子辐照，样品

经Ｐｂ离子辐照后，Ｎｉ峰后沿在３４９—３５９道区间内的

相对ＲＢＳ计数降低，而在３３０—３４９道区间内的相

对ＲＢＳ计数增加（见图２中的插入放大图），表明Ｎｉ

峰后沿向低道数方向移动，样品中含Ｎｉ层的厚度增

图２Ｘｅ和Ｐｂ离子辐照Ｎｉ／ＳｉＯ２样品的ＲＢＳ谱比较

加。这也就是说，虽然Ｘｅ离子辐照量高于Ｐｂ离子辐

照量，但Ｐｂ离子辐照导致界面处Ｎｉ原子的混合程度

仍然大于Ｘｅ离子辐照下的混合。考虑到Ｐｂ离子

在Ｎｉ和ＳｉＯ２中的电子能损值均大于Ｘｅ离子辐照（见

表１），不难得出这样的结论，在本实验中，除辐照

剂量外，强电子激发在Ｎｉ／ＳｉＯ２的界面混合过程中

非常重要，强的电子激发引起的Ｎｉ原子扩散量和深

度大，导致Ｎｉ与ＳｉＯ２的混合量大。
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３．２　犡犚犇分析

图３给出了Ｘｅ离子辐照Ｎｉ／ＳｉＯ２样品的Ｘ射线

衍射谱。可以看到，在未辐照样品中，在４３．５°和

５０．４°附近出现明显的衍射峰，分别对应Ｎｉ的（１１１）

和（２００）晶面，表明我们制备的Ｎｉ薄膜具有〈１１１〉晶

向择优的多晶结构。辐照剂量为１．０×１０１２Ｘｅ／ｃｍ２

时，谱 中 除 了 金 属Ｎｉ的 衍 射 峰 外，在２８．２°和

５６．３°出 现 新 的 衍 射 峰， 分 别 对 应ＮｉＳｉ２相 的

（１１１）和（３１１）晶面；当辐照剂量增加到５．０×１０１２

Ｘｅ／ｃｍ２时，衍射谱中分别在４４．５°和４２．０°出现了

Ｎｉ３Ｓｉ（１１１）和ＮｉＯ（２００）晶面的衍射峰。这些结果表

明，高能Ｘｅ离子不仅引起了Ｎｉ／ＳｉＯ２界面处Ｎｉ原子

扩散，而且导致了镍硅化合物和镍氧化物的形成。

这些新物相的形成与Ｘｅ离子辐照剂量密切相关，较

低辐照量下易形成ＮｉＳｉ２相，较高辐照剂量下则易

形成Ｎｉ３Ｓｉ和ＮｉＯ相。随着Ｘｅ离子辐照剂量的增加，

Ｎｉ原子扩散量增加，Ｎｉ／ＳｉＯ２界面处Ｎｉ原子浓度增

大，使得ＮｉＳｉ２相向Ｎｉ３Ｓｉ相转化。因此，较大剂量离

子辐照引起了较大量的Ｎｉ原子的迁移，从而导致高

镍ＮｉＳｉ化合物的形成。

图３Ｘｅ离子辐照Ｎｉ／ＳｉＯ２样品的ＸＲＤ谱

据文献［１１］报道，在８００℃下真空退火３ｈ后，

Ｎｉ／ＳｉＯ２界面 没 有 明 显 的 原 子 混 合 及 相 变，

即Ｎｉ与ＳｉＯ２在热平衡状态下不易发生界面原子扩散

以及化学反应生成镍的硅化物或氧化物。本实验

的ＲＢＳ和ＸＲＤ分析结果表明，离子辐照不仅引起

了Ｎｉ原子的扩散，而且诱发了Ｎｉ／ＳｉＯ２界面元素之

间的化学反应，导致新结构的形成，其化学反应过

程可由以下简单化学反应式表示：

　　Ｎｉ＋２ＳｉＯ２→ ＮｉＳｉ２＋２Ｏ２↑

　　５Ｎｉ＋ＳｉＯ２→ Ｎｉ３Ｓｉ＋２ＮｉＯ

根据热峰模型，快重离子辐照引起不同材料系

统界面处的原子扩散主要由电子能损引起的热峰过

程的强度决定，也与界面两边材料的性质有关。快

重离子辐照在不同材料中引起的热峰过程在界面处

可相互影响，导致近界面材料对电子能损的响应与

一般块体材料的不同［１２］。对于Ｎｉ／ＳｉＯ２样品，Ｎｉ对

电子能损不敏感，其形成离子潜径迹的电子能损阈

值 犛ｅｔ＞７７ ｋｅＶ／ｎｍ
［１３］， 而ＳｉＯ２ 中 犛ｅｔ≈１．６

ｋｅＶ／ｎｍ
［１４］。根据文献［１２］中理论分析可以推知，

界面处原子扩散量随离子辐照剂量、离子潜径迹尺

寸和热峰持续时间的增加而增大。对于Ｘｅ离子辐

照，较大剂量辐照产生较大量的Ｎｉ原子扩散，导致

了高镍ＮｉＳｉ化合物的形成。与Ｘｅ离子辐照相比，

Ｐｂ离子辐照在Ｎｉ／ＳｉＯ２界面处产生的潜径迹尺寸

大，沿离子路径的径向高温区大，故Ｎｉ原子扩散量

大，反应产额多。

４　 结论

用３０８ＭｅＶ的Ｘｅ离子和８５３ＭｅＶ的Ｐｂ离子辐

照，实验研究了快重离子辐照引起的Ｎｉ／ＳｉＯ２界面

扩散与相变现象。结果表明，高能Ｘｅ和Ｐｂ离子辐照

均可引起Ｎｉ／ＳｉＯ２样品界面处的原子混合，并导致

界面处原子发生化学反应而形成新相ＮｉＳｉ２或Ｎｉ３Ｓｉ。

Ｎｉ／ＳｉＯ２界面处Ｎｉ原子扩散量随辐照剂量和电子能

损值的增大而增大，辐照引起的较大量的Ｎｉ原子扩

散会引起高镍ＮｉＳｉ化合物相的形成。根据热峰模

型，Ｎｉ原子的扩散和新相的形成可能由沿离子入射

路径强电子激发引起的瞬间热峰过程驱动。
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［６］ ＡｂｏｎｎｅａｕＥ，ＰｅｒｅｚＡ，ＦｕｃｈｓＧ，犲狋犪犾．ＮｕｃｌＩｎｓｔｒａｎｄＭｅｔｈ，

１９９１，Ｂ５９—６０：１１８３．

［７］ ＫｉｍＫＳ，ＣｈｏｉＩＳ，ＬｅｅＹＳ，犲狋犪犾．ＮｕｃｌＩｎｓｔｒａｎｄＭｅｔｈ，

１９９３，Ｂ８０—８１：１３００．

［８］ ＮａｋａｔａｎｉＲ，ＴａｎｉｇｕｃｈｉＲ，ＣｈｉｍｉＹ，犲狋犪犾．ＮｕｃｌＩｎｓｔｒａｎｄ

Ｍｅｔｈ，２００５，Ｂ２３０：２３４．

［９］ ＢｅｒｋｙＷ，ＢａｌｏｇｈＡＧ，ＥｌｌｉｍａｎＲＧ．ＮｕｃｌＩｎｓｔｒａｎｄＭｅｔｈ，

２００４，Ｂ２２６：３０９．

［１０］ＺｉｅｇｌｅｒＪＦ．ＮｕｃｌＩｎｓｔｒａｎｄＭｅｔｈ，２００４，Ｂ２１９—２０：１０２７．

［１１］ＰｒｅｔｏｒｉｕｓＲ，ＨａｒｒｉｓＪＭ，ＮｉｃｏｌｅｔＭ Ａ．ＳｏｌｉｄＳｔａｔｅＥｌｅｃｔｒｏｎ

ｉｃｓ，１９７８，２１：６６７．

［１２］ＷａｎｇＺＧ，ＤｕｆｏｕｒＣ，ＥｕｐｈｒａｓｉｅＳ，犲狋犪犾．ＮｕｃｌＩｎｓｔｒａｎｄ

Ｍｅｔｈ，２００３，Ｂ２０９：１９４．

［１３］ＷａｎｇＺＧ，ＤｕｆｏｕｒＣｈ，ＰａｕｍｉｅｒＥ，犲狋犪犾．ＪＰｈｙｓ：Ｃｏｎｄｅｎｓ

Ｍａｔｔｅｒ，１９９４，６：６７３３．

［１４］ＭｅｆｔａｈＡ，ＢｒｉｓａｒｄＦ，ＣｏｓｔａｎｔｉｎｉＪＭ，犲狋犪犾．ＰｈｙＲｅｖ，１９９３，

Ｂ４８：９２０．

犐狀狏犲狊狋犻犵犪狋犻狅狀狅犳犐狀狋犲狉犿犻狓犻狀犵犪狀犱犘犺犪狊犲犆犺犪狀犵犲狅犳犖犻／犛犻犗２

狌狀犱犲狉犛狑犻犳狋犎犲犪狏狔犐狅狀犐狉狉犪犱犻犪狋犻狅狀


ＬＩＵＣｈｕｎｂａｏ１
，３，ＷＡＮＧＺｈｉｇｕａｎｇ

１，＃，ＷＥＩＫｏｎｇｆａｎｇ
１，３，ＺＡＮＧＨａｎｇ

１，３，ＹＡＯＣｕｎｆｅｎｇ
１，ＭＡＹｉｚｈｕｎ１，

ＳＨＥＮＧＹａｎｂｉｎ１，ＧＯＵＪｉｅ１，ＪＩＮＹｕｎｆａｎ１，Ａ．Ｂｅｎｙａｇｏｕｂ
２，Ｍ．Ｔｏｕｌｅｍｏｎｄｅ２

（１犐狀狊狋犻狋狌狋犲狅犳犕狅犱犲狉狀犘犺狔狊犻犮狊，犆犺犻狀犲狊犲犃犮犪犱犲犿狔狅犳犛犮犻犲狀犮犲狊，犔犪狀狕犺狅狌７３００００，犆犺犻狀犪；

２犆犐犚犐犔，犅犘５１３３，１４０７０犆犪犲狀犆犲犱犲狓０５，犉狉犪狀犮犲；

３犌狉犪犱狌犪狋犲犱犛犮犺狅狅犾狅犳犆犺犻狀犲狊犲犃犮犪犱犲犿狔狅犳犛犮犻犲狀犮犲狊，犅犲犻犼犻狀犵１０００４９，犆犺犻狀犪）

犃犫狊狋狉犪犮狋：Ｎｉ／ＳｉＯ２ｉｎｔｅｒｆａｃｅｗｅｒｅｉｒｒａｄｉａｔｅｄａｔｒｏｏｍｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｗｉｔｈ３０８ ＭｅＶ Ｘｅｉｏｎｓｔｏ１×１０１２，

５×１０１２Ｘｅ／ｃｍ２ａｎｄ８５３ＭｅＶＰｂｉｏｎｓｔｏ５×１０１１Ｐｂ／ｃｍ２，ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ．Ｔｈｅｓｅｓａｍｐｌｅｓｗｅｒｅａｎａｌｙｚｅｄｕｓｉｎｇ

ＲｕｔｈｅｒｆｏｒｄＢａｃｋｓｃａｔｔｅｒｉｎｇＳｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙ（ＲＢＳ）ａｎｄＸｒａｙｄｉｆｆｒａｃｔｉｏｎｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ（ＸＲＤ），ｆｒｏｍｗｈｉｃｈｔｈｅ

ｉｎｔｅｒｍｉｘｉｎｇａｎｄｐｈａｓｅｃｈａｎｇｅｗｅｒｅｉｎｖｅｓｔｉｇａｔｅｄ．ＴｈｅｏｂｔａｉｎｅｄｒｅｓｕｌｔｓｓｈｏｗｔｈａｔｂｏｔｈＸｅａｎｄＰｂｉｏｎｓ

ｃｏｕｌｄｉｎｄｕｃｅｄｉｆｆｕｓｉｏｎｏｆＮｉａｔｏｍｓｔｏＳｉＯ２ｓｕｂｓｔｒａｔｅｓａｎｄｒｅｓｕｌｔｉｎｉｎｔｅｒｍｉｘｉｎｇｏｆＮｉｗｉｔｈＳｉＯ２．Ｆｕｒｔｈｅｒ

ｍｏｒｅ，１．０×１０１２Ｘｅ／ｃｍ２ｉｒｒａｄｉａｔｉｏｎｉｎｄｕｃｅｄｔｈｅｆｏｒｍａｔｉｏｎｏｆＮｉＳｉ２ａｎｄ５．０×１０
１２Ｘｅ／ｃｍ２ｉｒｒａｄｉａｔｉｏｎｃｒｅａｔｅｄ

Ｎｉ３ＳｉａｎｄＮｉＯｐｈａｓｅｓ．ＴｈｅｄｉｆｆｕｓｉｏｎｏｆＮｉａｔｏｍｓａｎｄｔｈｅｆｏｒｍａｔｉｏｎｏｆｎｅｗｐｈａｓｅｍａｙｂｅｄｒｉｖｅｎｂｙａｔｒａｎ

ｓｉｅｎｔｔｈｅｒｍａｌｓｐｉｋｅｐｒｏｃｅｓｓｉｎｄｕｃｅｄｂｙｔｈｅｉｎｔｅｎｓｅｅｌｅｃｔｒｏｎｉｃｅｎｅｒｇｙｌｏｓｓａｌｏｎｇｔｈｅｉｎｃｉｄｅｎｔｉｏｎｐａｔｈ．

犓犲狔狑狅狉犱狊：ｓｗｉｆｔｈｅａｖｙｉｏｎｉｒｒａｄｉａｔｉｏｎ；ｉｎｔｅｒｍｉｘｉｎｇａｎｄｐｈａｓｅｃｈａｎｇｅ；ＲＢＳ；ＸＲＤ

·７４·　第１期 刘纯宝等：快重离子辐照引起Ｎｉ／ＳｉＯ２界面原子混合及相变研究

 犚犲犮犲犻狏犲犱犱犪狋犲：２８Ｊａｎ．２００８；犚犲狏犻狊犲犱犱犪狋犲：２７Ｍａｒ．２００８

　　 犉狅狌狀犱犪狋犻狅狀犻狋犲犿：ＮａｔｉｏｎａｌＮａｔｕｒａｌＳｃｉｅｎｃｅＦｏｕｎｄａｔｉｏｎｏｆＣｈｉｎａ（１０１２５５２２，１０４７５１０２）；ＷｅｓｔｅｒｎＬｉｇｈｔＣｏｓｃｈｏｌａｒＰｒｏｇｒａｍｏｆＣｈｉｎｅｓｅ

ＡｃａｄｅｍｙｏｆＳｃｉｅｎｃｅｓ（Ｏ６０５１１０ＸＬ０）

　　＃ 犆狅狉狉犲狊狆狅狀犱犻狀犵犪狌狋犺狅狉：ＷａｎｇＺｈｉｇｕａｎｇ，Ｅｍａｉｌ：ｚｈｇｗａｎｇ＠ｉｍｐｃａｓ．ａｃ．ｃｎ


