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МИКРОСКОПИИ И ИОННОЙ СПЕКТРОМЕТРИИ

В работе приведены результаты комплексного анализа многослойных тон-
копленочных структур методами вторичной ионной масс-спектрометрии, 
резерфордовского обратного рассеяния, просвечивающей и  сканирующей 
электронной микроскопии. В качестве образцов использовались двенадца-
тислойные магниторезистивные структуры, содержащие большое количество 
близких по массе тяжелых и легких элементов с толщиной слоев нанометрового 
масштаба и четырехслойные структуры со слоями субмикронного масштаба. 
Показано, что использование взаимодополняющих методов анализа – ПРЭМ, 
СЭМ, ВИМС и РОР – позволяет получить количественную информацию о хи-
мическом составе, плотности и толщине слоев субмикронного масштаба. Ме-
тод РОР может использоваться в качестве входного контроля многослойных 
тонкопленочных структур нанометрового масштаба.

Введение

Многослойные тонкопленочные структуры находят широкое применение 
в микро- и нанотехнологиях. Свойства таких пленок зависят от химического 
состава слоев, их толщин, интерфейсов. Для оптимизации этих свойств необ-
ходимы аналитические методы, позволяющие проводить послойный анализ 
таких структур: получать информацию о распределении элементов по глуби-
не, толщине и плотности слоев пленки. На сегодняшний день используются 
как разрушающие поверхность анализируемого образца, так и неразрушаю-
щие методы анализа. К первым относятся вторично-ионная масс-спектро-
метрия (ВИМС), рентгеновская фотоэлектронная спектроскопия (РФЭС),  
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растровая электронная оже-спектроскопия (РЭОС) и др. В этих методах для 
удаления слоев поверхности используется ионное распыление. Неразрушаю-
щим способом анализа является резерфордовское обратное рассеяние (РОР). 
Сравнительный анализ возможностей методик довольно подробно рассмот-
рен в работах [1–5].

К преимуществам разрушающих методов относится достаточно хорошее раз-
решение по глубине, которое при подборе условий ионной бомбардировки (низ-
кие энергии ионов, наклонные углы падения) может составлять единицы наномет-
ров [6]. Однако ионное перемешивание и развитие топографического рельефа 
при распылении приводят к ухудшению послойного разрешения при увеличении 
числа слоев. Кроме того, ионно-стимулированные диффузия и сегрегация мо-
гут изменить информацию о химическом составе пленки. При использовании 
методов РЭОС и РФЭС необходимо учитывать преимущественное распыление 
поверхности в случае многокомпонентных по составу слоев. Эти негативные 
явления, возникающие при ионном распылении, являются существенными не-
достатками при анализе многослойных пленок нанометрового масштаба, когда 
проективный пробег ионов сравним или больше толщины слоя [7] и в случае ана-
лиза пленок субмикронного масштаба из-за развития топографического рельефа.

Значительные трудности возникают при переводе измеряемой в экспери-
менте системы координат: ток элементов – время распыления в систему кон-
центрация элементов – глубина пленки. Вышеперечисленные методы (кроме 
РОР) анализа являются количественными при наличии стандартных образцов 
с известным содержанием элементов. Приготовление стандартов в случае трех  
и более компонент затруднено. Перевод времени распыления в глубину пленки 
обычно осуществляется измерением глубин кратеров распыления с помощью 
профилометров (в случае толщин пленок, превышающих десятки нанометров). 
При меньших толщинах используются методы сканирующей зондовой микро-
скопии: атомно-силовая микроскопия (АСМ), сканирующая туннельная мик-
роскопия (СТМ). При этом требуется знание скоростей распыления слоев, ко-
торые могут значительно отличаться друг от друга. В ряде случаев используются 
методы сканирующей и просвечивающей электронной микроскопии, если ре-
ализуются условия для формирования хорошего контраста.

Метод РОР позволяет получать количественную информацию о  хими-
ческом составе слоев пленки и их толщинах. Послойное разрешение в стан-
дартных экспериментальных установках может достигать 5 нм. Однако 
теоретическая база метода и имеющиеся возможности моделирования экс-
периментальных спектров позволяют получать надежную информацию при 
послойном анализе ниже пределов послойного разрешения. В работах [8–10] 
представлены результаты по определению толщин слоев сандвичей не более 
5 нм, которые выявили их хорошее совпадение с данными технологических 
процессов осаждения пленок. Тем не менее метод РОР имеет серьезные про-
блемы, связанные с разрешением близких по массам химических элементов, 
при определении концентрации элементов с массами, меньшими массы атомов 
подложки. Наложение сигналов также усложняется тем, что положение сигнала 
от элемента на данной глубине зависит не только от содержания этого элемен-
та, но и от того, что лежит ближе него к поверхности.

Для получения достоверной информации о  составе слоев, о  толщинах 
слоев и  интерфейсов по возможности используют как разрушающие, так  
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и неразрушающие методы анализа [11–15], дополненные сканирующей и про-
свечивающей электронной микроскопией.

В данной работе представлены результаты комплексного анализа много-
слойных тонкопленочных структур нанометрового и субмикронного масшта-
ба. Эксперименты проводились с использованием установок резерфордовско-
го обратного рассеяния, вторично-ионной масс-спектрометрии, сканирующей 
и просвечивающей электронной микроскопии и позволили получить количе-
ственную информацию о толщинах и плотностях слоев.

1. Экспериментальные результаты

1.1. Анализ многослойных пленок нанометрового масштаба

Для отработки методики анализа многослойной тонкопленочной структу-
ры был взят экспериментальный образец магниторезистивной структуры сле-
дующего состава: 5(нм)Ta/30CuN/5Ta/3NiFe/16IrMn/2.0CoFe/0.9Ru/2.5CoFeB/ 
2MgO/2.5CoFeB/10Ta/7Ru на SiO2/Si. Пленки получены методом магнетронно-
го напыления на установке Singlus Timaris компании «Крокус Наноэлектрони-
ка». Числа перед составом слоя обозначают его толщину по данным технологи-
ческого процесса. Подобного типа структуры используются в настоящее время 
для создания магнитно-туннельных переходов с высокими функциональными 
характеристиками. Встраивание данной структуры в последующие схемы требует 
проведение более 20 технологических операций. Поэтому желательно проведение 
входного контроля представленной структуры на предмет определения состава 
и толщины слоев.

Была проведена оценка качества интерфейсов и толщин слоев на основа-
нии анализа среза исследуемой структуры методом просвечивающей растровой 
электронной микроскопии (ПРЭМ). 
Анализ среза, который был получен 
с помощью ионной резки на установ-
ке VERSA, выполнялся на микроско-
пе Tecnai G2 F20 U-Twin. На рис. 1 
представлено изображение попе-
речного среза структуры. Из данных 
рис. 1 видно, что по контрасту можно 
выделить лишь некоторые слои: 2 – 
CuN; 8 – MgO; 7 и 9 – Co0.6Fe0.2B0.2. 
Оценки для данных самого толстого 
слоя дают толщину 26.84 нм, а  для 
слоя 8 – 1.74 нм, что достаточно близ-
ко соответствует данным технологи-
ческого процесса осаждения пленки.

Химический состав структуры ра-
нее анализировался методом ВИМС 
на установке TOF.SIMS5 [7]. В каче-
стве анализирующего пучка исполь-
зовались ионы Bi3+ с энергией 25 кэВ, 
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Рис.  1. Изображение поперечного среза 
структуры. Цифры условно обозначают 
слои пленки; нумерация – от подложки



44

а распыляющего пучок – ионы Cs+ с энергией 1.0 кэВ. Регистрировались моле-
кулярные ионы MCs+, т.е. была реализована идея катионного ВИМС, о кото-
рой подробнее будет сообщено ниже. Были обнаружены все элементы, входящие 
в состав структуры, но их положение и толщина слоев, определенная по получен-
ным профилям послойного анализа, не совсем соответствовала технологическим 
данным. Особенно это относится к слоям, содержащим Ta, Ir, Fe, Ni. Причинами 
таких расхождений могут быть каскадное перемешивание элементов (толщины 
слоев близки к проективному пробегу распыляющих ионов), погрешности, воз-
никающие при пересчете шкалы времени распыления в шкалу глубин, и форми-
рование рельефа из-за различия скоростей распыления слоев и элементов в мно-
гокомпонентных слоях.

Представлялось интересным изучить возможности метода РОР для анализа 
такого класса образцов, содержащих близкие по массам элементы (Mn, Fe, Ni, Co)  
и легкие элементы (N, O, B, Mg) в слоях нанометровой толщины.

Анализ методом РОР описанного выше образца проводился на установке 
K2MV (HVEE). Использовались ионы He+ и He++ с энергией от 1.2 МэВ до 3.1 МэВ 
(погрешность определения энергии ±3 кэВ). Ионы He++ использовались для по-
лучения энергий свыше 2 МэВ. Ток пучка ионов He++ составлял 2 нА, ионов He+ –  
10 нА; доза 10 и 30 мкКл соответственно. Геометрия экспериментов следующая: 
угол падения пучка He+ с энергией 1237 кэВ cоставлял α = 30°, 1856 кэВ – α = 8° 
и пучка ионов He++ с энергией 3052 кэВ – α = 8°. Рассеянные ионы регистриро-
вались под углом θ = 165° к падающему пучку во всех экспериментах. Cпектры 
снимались в одной точке образца. Из-за различных параметров на этих спектрах 
происходит наложение сигналов от элементов в отличающихся комбинациях, что 
использовалось для подбора модели, удовлетворяющей всем спектрам сразу [16].

Моделирование экспериментальных спектров проводилось с  помощью 
программы SIMNRA [17]. Расчет энергетических потерь иона при движении 
в веществе производился пакетом SRIM-2013.

На рис. 2 представлена высокоэнергетичная часть спектра РОР, получен-
ная при рассеянии ионов He++ с энергией 3094 кэВ. Вертикальные линии  
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ниями – моделирование
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показывают положение пиков элементов на поверхности образца. При рассе-
янии ионов удалось полностью разрешить сигнал от рутения и практически 
полностью разрешить сигналы от второго и третьего (считая от поверхности) 
слоя тантала, которые частично накладываются друг на друга. Первый слой 
тантала сливается с сигналом от иридия. Положение сигнала кобальта совпа-
дает с положением сигнала меди. Пики железа и никеля смешиваются друг 
с другом и накладываются на марганец и медь с кобальтом.

В спектрах, полученных при рассеянии ионов He+ с энергией 1237 кэВ 
и 1856 кэВ, большинство пиков соседних элементов накладываются друг на 
друга, но удалось выделить уровень сигнала от кобальта (∼ 920 кэВ) и поло-
жение экстремума сигнала от иридия (∼ 1070 кэВ), хотя полностью эти эле-
менты разрешить не удается.

Существенным недостатком этого набора спектров является отсутствие 
каких-либо данных о легких элементах в образце: B, N, O, Mg. На рис. 3, а 
представлена низкоэнергетичная часть спектра РОР, полученная при рас-
сеянии ионов He+ с энергией 1237 кэВ. Единственные элементы, которые 
различимы, – это O и  Si подложки (Si/SiO2). Использование ионов He++ 

с энергией 3052 кэВ позволило оценить содержание O в слое MgO с помо-
щью резонансного (не резерфордовского) рассеяния, сечение которого бо-
лее чем в 20 раз превышает резерфордовское сечение рассеяния [18, 19]. На 
рис.  3, б отчетливо видны два пика O, соответствующие его содержанию  
в SiO2 и MgO.

С помощью программы SIMNRA была построена модель анализируемо-
го образца. В качестве исходной принималась структура, соответствующая 
описанию технологического процесса. Изменением толщины и состава слоев 
удалось построить модельную мишень. Спектры, рассчитанные по ней, наи-
лучшим образом удовлетворяли экспериментальным данным. В табл. 1 пред-
ставлены состав и толщины слоев пленки. Здесь в столбце 1 указан номер 
слоя от поверхности; в 2 – химический состав слоя, заявленный производи-
телем; в 3 – элементы, содержащиеся в слое; в 4 и 5 – содержание элементов 
в слое, а в 6 – толщина слоев по результатам моделирования.

Ошибка определения содержания рутения не превышает ±3.1%, т.е. при 
этом в  слое № 6 содержится от 8.7% до 13.5% всего рутения. Содержание 
кислорода в слое № 4 определено с точностью не хуже ±8.9%. Содержание 
магния в этом слое неизвестно и принималось равным содержанию кисло-
рода. Количество Ta в слоях № 10 и № 12 определено с ошибкой, не превы- 
шающей ±5.1%.

Оценка погрешности в определении содержания остальных элементов 
в образце затруднительна. При подборе модели изменение содержания од-
ного элемента может компенсироваться изменением содержания другого 
(особую свободу действий дает тут содержание «невидимых» легких элемен-
тов – B, N, Mg). При моделировании образца стехиометрия слоев № 3 и № 5 
считалась соответствующей заявленной производителем, а  толщины этих 
слоев одинаковыми.

Содержание кобальта и железа фактически определялось суммарно сразу 
для слоев № 3, № 5 и № 7 ввиду их близкого расположения. Далее принима-
лось, что слои № 3 и № 5 соответствуют предложенной стехиометрии, а остаток 
помещался в слой № 7. Диссипативная способность слоя № 11 определялась  
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Рис. 3. Низкоэнергетичные части спектров РОР. Пояснения см. на рис. 2
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по расстоянию между пиками тантала (слои № 10 и № 12) с достаточно вы-
сокой точностью.

Из данных табл. 1 видно, что химический состав слоев модельного образ-
ца заметно отличается от заявленного, начиная со слоя № 7. Отметим низкое 
содержание N в слое CuN. По данным рентгеноструктурного анализа, вы-
полненного в [7], в слое № 11 присутствует стехиометрический Cu3N. По ре-
зультатам РОР анализа можно заключить, что состав слоя № 11 представляет 
смесь чистой Cu и соединения Cu3N. Различия состава в многокомпонент-
ных слоях могут быть связаны с их подгонкой модели к экспериментальным  
спектрам.
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Таблица 1. Модель тонкопленочной структуры,  
по данным технологического процесса и результатам анализа

№ 
слоя Слой

Состав
Толщина,
1015 ат/см2

Элемент Концентрация, ат % Концентрация,
1015 ат/см2

1 7Ru Ru 100 51.479 51.479
2 10Ta Ta 100 51.512 51.512

3 2.5Co0.6Fe0.2B0.2

Co 60 10.5
17.5Fe 20 3.5

B 20 3.5

4 2MgO
Mg 50 10.1

20.2
O 50 10.1

5 2.5Co0.6Fe0.2B0.2

Co 60 10.5
17.5Fe 20 3.5

B 20 3.5
6 0.9Ru Ru 100 5.904 5.904

7 2.0Co0.7Fe0.3
Co 63.1557 15.343

24.294
Fe 36.8443 8.951

8 16Ir0.18Mn0.82
Ir 24.3649 26.632

109.305
Mn 75.6351 82.673

9 3NiFe
Ni 62.6456 20.435

32.620
Fe 37.3544 12.185

10 5Ta Ta 100 26.555 26.555

11 30CuN
Cu 87.1679 230.471

264.399
N 12.8321 33.928

12 5Ta Ta 100 26.552 26.552

На рис.  4 представлены экспериментальные высокоэнергетичные части 
спектров РОР и распределения элементов в пленке модельного образца соот-
ветственно, которые в сумме дают смоделированные спектры. Можно отметить 
следующие особенности. Для ряда элементов, составляющих пленку, которые до-
статочно хорошо разрешены (Ta) или содержатся в одном слое (Cu, Ir, Ni, Mn), 
их распределения являются симметричными. Симметричность распределений 
нарушается для элементов, которые находятся в нескольких слояx. Например, 
наблюдается плечо в левой части распределения Ru, а соответствующая кривая 
для Fe имеет два экстремума (см. рис. 4). Из легких элементов в действительности 
удается оценить только содержание O и N. В целом построенная модель образца 
хорошо описывает экспериментальные спектры РОР, полученные при различ-
ных условиях анализа.

Если считать толщины слоев, указанных производителем, верны-
ми, то можно определить плотность каждого слоя модели. И наоборот, взяв 
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Рис. 4. Экспериментальный спектр РОР (точки) и распределения элементов, полученные 
в результате моделирования с помощью программы SIMNRA
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 справочные значения плотностей веществ, слагающих слои, можно определить 
их толщины. Результаты таких расчетов приведены в табл. 2.

В столбце 1 указан номер слоя; в 2 – химический состав слоя с указанием его 
толщины по данным технологического процесса осаждения пленки; в 3 – атом-
ная плотность слоя по результатам моделирования экспериментальных данных; 
в 4 – массовая плотность слоя, определенная из полученных данных атомной 
плотности и толщин слоев, указанных в столбце 2; в 5 – имеющиеся таблич-
ные данные по массовой плотности веществ; в 6 – толщины слоев, получен-
ные по результатам моделирования экспериментальных спектров (столбец 3)  
и табличным данным по массовой плотности веществ.

Таблица 2. Оценка плотностей и толщин слоев

№ 
слоя Слой Атомная плот-

ность, 1022 ат/см3
Плотность (рас-
четная), г/см3

Плотность (таб-
личная), г/cм3

Толщина 
слоя, нм

1 7Ru 7.354 12.3428 12.41 6.96
2 10Ta 5.151 15.4781 16.65 9.30
3 2.5Co0.6Fe0.2B0.2 7.0 5.6599 – –

4 2MgO 10.1 3.38 3.58 1.89
5 2.5Co0.6Fe0.2B0.2 7.0 5.6599 – –

6 0.9Ru 6.560 11.0100 12.41 0.80
7 2.0Co0.7Fe0.3 12.147 11.6579 – –

8 16Ir0.18Mn0.82 6.832 10.0260 – –

9 3NiFe 10.873 10.4056 – –
10 5Ta 5.311 15.9583 16.65 4.79
11 30CuN 8.813 8.3699 – –
12 5Ta 5.310 15.9565 16.65 4.79
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По результатам анализа можно отметить, что отличия плотности/толщины, 
полученные для одноэлементных слоев в результате измерений методом РОР, 
не превышают погрешности измерений.

1.2. Анализ многослойных пленок субмикронного масштаба

В последнее время ведутся работы по использованию композитных пле-
нок на основе аморфного кремния с добавлением других материалов – как 
альтернатива углеродным – в качестве электродов в литий-ионных аккуму-
ляторах. Как правило, такие пленки имеют слоистую структуру, в которой 
слои с повышенным содержанием Si чередуются со слоями с Si, содержащи-
ми другие элементы, в частности O и Al. В работе [20] приведены результаты 
изучения физико-химических свойств Si-O-Al слоистых пленок, полученных 
магнетронным распылением Si и Al мишеней в атмосфере Ar с незначитель-
ным содержанием O2, и  их связи с  электрохимическими характеристика-
ми при использовании таких структур в качестве отрицательного электро-
да. Установлено, что емкость полученных Si-O-Al композитных структур 
близка к теоретическому значению 3240 мА · ч/г и она практически не из-
меняется при 100 циклах перезарядки. Исследование морфологии пленок 
после циклических испытаний показало, что происходит увеличение шеро-
ховатости поверхности и появление на ней трещин, а также значительное 
увеличение толщины пленок за счет образования пор. Кроме того, состав 
пленок обогащается элементами твердого электролита. Эти факторы ведут 
к снижению электроемкости электрода. По мнению авторов работы, про-
текание указанных процессов может во многом определяться послойным 
распределением элементов исходной пленки, их концентрационным соот-
ношением и плотностью слоев. В представленном исследовании разработа-
ны методики количественного послойного анализа тонкопленочных ком-
позитных слоистых структур Si-O-Al с различным содержанием элементов 
в слоях с привлечением методов сканирующей электронной микроскопии,  
ВИМС и РОР.

Осаждение пленок проводилось магнетронным распылением двух мише-
ней (Si и Al) на установке Оратория 22. Плазмообразующий газ – Ar. Про-
цесс напыления состоял из четырех циклов. В каждом цикле – длительно-
стью 10 мин – в течение первых двух минут распыления мишеней на катоды 
с Si и Al подавались мощности 340 и 315 Вт соответственно. Затем мощность, 
подаваемая на Al, уменьшалась в 3 раза, и в рабочую камеру осуществлялся 
напуск кислорода. Базовое давление составляло 10–4 Па, а при напылении – 
1.1 Па. В результате были получены пленки толщиной 860 нм с повышен-
ным содержанием Al в нечетных от подложки слоях. На рис. 5 представлена 
микрофотография поперечного скола образца, полученная на сканирующем 
электронном микроскопе SUPRA 40. Светлые полосы соответствуют слоям 
с повышенным содержанием Al. Толщина слоев варьируется от 50 до 150 нм.

Послойный анализ методом ВИМС проводился на времяпролетном 
масс-спектрометре TOF.SIMS5. В  качестве анализирующего использовался 
пучок ионов Bi3

+ c энергией 25 кэВ, плотностью тока 4 × 10–5 мА/см2, а рас-
пыляющего при послойном анализе – пучок ионов 2 кэВ Cs+ с плотностью  
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тока 2.2 × 10–1 мА/см2. Распыляю-
щий пучок разворачивался в  растр 
на поверхности образца разме-
ром 200 × 200 мкм2. Сканирова-
ние зондирующего пучка осущест-
влялось в  центральной области 
кратера ионного травления размером 
50 × 50 мкм2.

При регистрации вторичных по-
ложительных ионов реализована 
идеология катионного ВИМС анали-
за [21], которая заключается в следу-
ющем. После выхода распыления об-

разца на стационарный режим поверхность обогащается имплантированным 
цезием, который при дальнейшем распылении покидает приповерхностный 
слой в виде ионов Cs ,+  Cs .2

+  Вблизи поверхности (∼ 2 Å) эти ионы образу-
ют квазимолекулярные ионы +MCs ,  MCs2

+  с распыленными нейтральными 
атомами мишени М. Анализ таких вторичных ионов позволяет в значительной 
мере избежать матричных эффектов. В данной работе регистрировались ионы 
Cs ,2

+  SiCs ,2
+  AlCs ,2

+  +OCs2  с масс-спектральным разрешением M/ΔM = 5800 

в районе 294 а.е.м. ( )+Si Cs .28 133
2

После нормировки ионных токов, характеризующих распределение основ-
ных элементов в пленке Si-O-Al, на интенсивность тока ионов Cs 

2
+ концентра-

ционные профили строились таким образом: = ×n IK ;Si Si Si  = ×n IK ;Al Al Al  
= ×n IK ,O O O  где I ,Si   I ,Al   IO  – соответствующие нормированные ионные 

токи. Калибровочная константа KSi  определялась плотностью атомов кремния 
nSi0  = 5 × 1022 см–3, соответствующей кремниевой подложке: = n IK ,Si Si0 Si0  
где ISi0  – значение ISi  в подложке. Величина K Al  определялась значением 
плотности атомов алюминия nAl0  = 6.02 × 1022 см–3 и значением I ,Al 0  кото-
рое определялось отдельным измерением, произведенным для образца чистого 
алюминия в идентичных условиях. Калибровочную константу KO  для кисло-
рода находили, используя значение 5.33 × 1022 см–3 в максимуме концентрации 
кислорода на профиле, предположительно соответствующего слою естествен-
ного окисла кремния на границе пленка/подложка, которая перед осаждением 
пленки специально не очищалась. Хотя это заведомо некорректное предполо-
жение, поскольку содержание кислорода в этой области может быть увеличено 
за счет диффузии и ионно-индуцированной диффузии при анализе не связан-
ного в пленке кислорода.

Анализ методом РОР проводился на установке K2MV. Спектры РОР реги-
стрировались с использованием ионов He+ с энергией Е = 1.8 МэВ. В силу неод-
нозначности интерпретации спектров РОР, полученных на такой сложной мно-
гослойной структуре, были сняты две серии спектров. Одна в зависимости от 
ориентации образца (использовались углы падения ионного пучка α = 5°, 10°, 
11.2° и при угле рассеяния ϕ = 160°) и вторая в зависимости от угла рассеяния зон-
дирующих ионов (углы рассеяния ϕ = 165°, 160°, 150° и углы выхода b = 25°, 30° и 
30.4° при угле падения α = 11.2°). Обработка спектров РОР модельных мишеней  
производилась программой SIMNRA v7.01 [17]. Значения энергетических 

100 нм

Рис. 5. Микроскопическое изображение по-
перечного скола слоистого образца Si-O-Al
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 потерь ионов He+ при движении 
в образце рассчитывались програм-
мой SRIM-2013.

На рис. 6 представлен типичный 
послойный профиль распределения 
элементов пленки. Показаны изме-
нения токов вторичных ионов +Cs ,2  

+SiCs ,2  +AlCs2  и  OCs2
+  от време-

ни распыления. Помимо основных 
элементов в пленке обнаружено не-
значительное присутствие углерода. 
После окончания анализа глубина 
кратеров травления измерялась на 
профилометре Talystep, и  она ока-
залась около 860 нм, что совпадает 
с данными СЭМ.

Видно, что имеется по четыре 
максимума на кривых распределения Al и O, которые чередуются друг с дру-
гом, что соответствует технологическому процессу напыления пленки. В то же 
время исчез максимум концентрации Si вблизи границы пленка–подложка. 
Кроме того, наблюдается тенденция роста концентрации Si и Al от подложки 
к поверхности, в то время как для О увеличение сигнала происходит в обратном 
направлении.

По методике, описанной в предыдущем разделе, были построены профили 
распределения плотностей элементов Si, Al и O в пленке, которые представ-
лены на рис. 7. При этом предполагалось, что скорости распыления в слоях 
изменяются незначительно и шкала времени переводилась в шкалу глубин. 
Как отмечалось выше, формирование квазимолекулярных ионов происходит 
вблизи поверхности объединением нейтральных распыленных атомов мишени 
с ионами перераспыленного Cs. Катионный ВИМС, как метод анализа поверх-
ности, близок к вторично-нейтраль-
ной масс-спектрометрии (ВНМС), 
в  которой распыленные нейтраль-
ные частицы ионизируются в вакуу-
ме электронным или лазерным пуч-
ком [22, 23]. Метод ВНМС позволяет 
делать количественные оценки соста-
ва поверхности, поскольку процесс 
распыления, в отличие от вторичной 
ионной эмиссии, практически не 
зависит от химического состояния 
приповерхностного слоя (матричных 
эффектов), и отношение концентра-
ций элементов пропорционально от-
ношению токов постионизованных 
частиц [24]. Поэтому можно считать, 
что полученные профили распреде-

Рис.  6. Зависимость тока вторичных ио-
нов от времени распыления поверхности: 
Cs2

+ (1), SiCs2
+ (2), AlCs2

+ (3), OCs2
+ (4) 
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ления элементов пленки близки к ре-
альным значениям. 

Наблюдаемые изменения мак-
симумов и  среднего содержания 
компонентов по глубине могут быть 
обусловлены рядом факторов: неста-
бильностью параметров установки 
при напылении пленки (мощность 
разряда, давление плазмообразую-
щего газа, расход кислорода), диф-
фузией элементов при осаждении 
и по окончании процесса. Из данных 
рис.  5 видно, что структура пленки 
имеет столбчатый характер, содержит 
поры, т.е. имеет большое количество 
дефектов. Но нельзя исключать и то 
обстоятельство, что ВИМС является 
разрушающим методом анализа по-
верхности. Взаимодействие ионного 
пучка Cs+ приводит к перемешива-

нию атомов в области проективного пробега ионов (∼10 нм в Si), ионно-ин-
дуцированной диффузии. С учетом различного содержания Si, O и Al в слоях 
пленки можно ожидать внесение погрешностей в полученные результаты по 
измерению концентрационных профилей, вызванных ионной бомбардировкой 
при распылении образца.

На рис. 8 представлен один из спектров РОР анализа (отмечен точками). 
Вертикальные пунктирные линии показывают расчетные положения сигналов 
от элементов, расположенных на поверхности образца. Видно, что спектр от-
ражает четырехслойную структуру пленки. С помощью инструментов SIMNRA 
возможно подобрать такую модель пленки, при которой спектр РОР, рассчи-
танный по ней, дает хорошее согласие с экспериментом. Однако решение для 
многослойной структуры, содержащей близкие по массе элементы и элементы 
легче подложки, имеет неоднозначный характер. Можно получить множество 
соотношений концентраций элементов, которые неплохо описывают один экс-
периментальный спектр, но плохо – другие, полученные при разных экспери-
ментальных условиях анализа.

При построении начальной мишени для расчета модельного спектра РОР 
в данной работе использовались профили атомной плотности элементов, по-
лученные по результатам анализа ВИМС. Для создания мишени производился 
перевод шкалы глубин из нанометров в единицы поверхностной плотности: 
дифференциальным перемножением глубины на плотность на этой глубине. 
Абсолютное значение атомной плотности переводилось в относительную кон-
центрацию элементов, и полученные зависимости разбивались на 70 равных 
по толщине слоев, в пределах которых концентрации считались постоянными. 
Эти значения вносились в качестве исходных в программу по обработке спек-
тров SIMNRA. Рассчитанный по данной мишени спектр РОР приводится на 
рис. 8 (сплошная линия) в сравнении с экспериментальными данными.
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Рис.  8. Экспериментальный спектр РОР 
(точки, ϕ = 160°, α = 5°, b = 25°) и спектр, 
рассчитанный с помощью SIMNRA, с по-
верхности модельного образца, построен-
ного по концентрационным профилям на 
основе данных ВИМС (сплошная линия)
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В  модельном спектре наблюда-
ется сильное сглаживание экстре-
мумов, а  также завышение пиков 
спектра в  области 1000 и  300 кэВ, 
что свидетельст вует о  переизбытке 
тяжелых элементов (Al и Si) в при-
поверхностной области модельной 
мишени и  переизбытке кислорода 
ближе к подложке. Это может быть 
обусловлено артефактами анали-
за ВИМС. По этой причине было 
произведено уточнение параметров 
модельной мишени (толщина слоев, 
относительные концентрации эле-
ментов в них) при помощи внутрен-
них инструментов SIMNRA. Резуль-
тат такого уточнения представлен 
на рис. 9 (сравнение производится 
с тем же экспериментальным спект-
ром РОР). Такое же хорошее согла-
сие уточненная модельная мишень 
дает и для других полученных в ра-
боте спектров РОР.

На рис. 10 приводится сравнение 
уточненной при помощи SIMNRA 
модели с  результатами анализа 
ВИМС. В  верхней части рисунка 
представлены профили плотностей 
элементов пленки по данным ВИМС, 
а в нижней – эти же профили, рас-
считанные по результатам обработ-
ки спектров РОР. Из характерных 
отличий можно отметить: наличие 
на уточненной мишени всех четы-
рех пиков кремния, в  то время как 
на результате ВИМС пик у подлож-
ки отсутствует. Примерно одинако-
вый уровень максимумов кислорода, 
тогда как по результатам ВИМС их 
уровень возрастает от поверхности 
к  подложке. Отсутствие огромного 
пика кислорода непосредственно на 
границе с подложкой; более высокие 
и резко очерченные пики алюминия. 
Результаты анализа РОР, полученные 
с учетом данных ВИМС, в большей 
степени соответствуют технологиче-
ским режимам напыления пленок.

Рис. 9. Экспериментальный (точки) и рас-
считанный (сплошная линия) спектры по 
уточненной с  помощью SIMNRA модели 
образца
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Рис. 10. Концентрационные профили эле-
ментов образца по данным ВИМС (вверху) 
и  рассчитанные с  помощью SIMNRA по 
уточненной модели (внизу)
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Наряду с послойным распределе-
нием концентраций элементов в об-
разце определено среднее значение 
плотности образца. Суммарное со-
держание кислорода в  уточненной 
мишени составляет 1.054 ∙ 1018 ат/см2,  
алюминия – 8.47 ∙ 1017 ат/см2, крем-
ния – 2.932 ∙ 1018 ат/см2, что при тол-
щине образца 860 нм дает атомную 
плотность 5.624 ∙ 1022 ат/см3 и массо-
вую плотность 2.359 г/см3. Для срав-
нения: средние значения, рассчитан-
ные по профилям ВИМС (см. рис. 7), 
атомная плотность 5.862 ∙ 1022 ат/см3 
и массовая плотность 2.476 г/см3.

Обратный перевод из единиц по-
верхностной плотности в  наноме-
тры затруднен по той причине, что 

требует ся восстановить сразу две неизвестные функции – атомную плотность 
в каждой точке и собственно координаты каждой точки. Задача имеет множе-
ство решений, так как определены только координата последней точки (толщи-
на образца) и среднее значение атомной плотности, а границы между слоями 
можно перемещать произвольно (при сохранении интеграла под графиком). 
Но можно сделать это преобразование, используя некоторые приближения. 
Если посчитать, что профиль плотности в модельной мишени подобен про-
филю плотности, полученному ВИМС анализом, то получается картина, изо-
браженная на рис. 11. Здесь толщина каждого слоя определялась на основании 
предположения, что атомная плотность в этом слое равна средней плотности 
профиля ВИМС на том же участке, помноженной на отношение интегральных 
плотностей nРОР/nВИМС.

Заключение

В работе предложены методики комплексного количественного послой-
ного анализа многослойных пленочных структур с различным содержанием 
элементов в слоях. Толщина слоев может изменяться от единиц до десятков 
нанометров.

Для измерения химического состава пленок использовались методы вто-
рично-ионной масс-спектрометрии и резерфордовского обратного рассеяния. 
Эти методы являются взаимодополняющими друг друга. Использование ме-
тодики катионного ВИМС позволяет получать практически количественные 
данные о соотношении компонентов в слоях пленки, по крайней мере близких 
к поверхности, при послойном анализе образца. Но возможное перемешива-
ние, ионно-индуцированная диффузия и другие эффекты, вызванные ионной 
бомбардировкой при распылении поверхности, могут искажать реальное рас-
пределение элементов по глубине, особенно в случае анализа слоев нанометро-
вой толщины и субмикронных по глубине структур. В этом случае результаты 

Рис.  11. Профили плотности пленки по 
глубине по данным ВИМС (точки) и РОР 
(сплошная линия)
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ВИМС анализа не совсем точно соответствуют технологическим параметрам 
осаждения пленок.

Однозначная интерпретация спектров РОР, полученных от многослойных 
структур, содержащих близкие по массе и легкие элементы, с помощью про-
граммы SIMNRA требует исходных достоверных данных либо по химическому 
соотношению элементов в слоях, либо по их толщине. В первом случае можно 
воспользоваться результатами количественного ВИМС анализа или данными 
технологических параметров осаждения структуры. Во втором – также можно 
использовать заявленные параметры производителей или результаты электрон-
ной микроскопии.

В работе показано, что использование данных катионного ВИМС анализа 
по распределению элементов по глубине четырехслойной пленки Si-O-Al c раз-
личным содержанием Al в слоях в качестве исходных позволяет построить модель 
структуры, которая однозначно описывала все спектры РОР, измеренные при 
различных экспериментальных условиях. Результатом совместного использова-
ния взаимодополняющих методов ВИМС и РОР для послойного анализа Si-O-Al 
пленок стало построение количественных профилей распределения плотностей 
элементов и пленки в целом по глубине. Определена средняя плотность плен-
ки, значения которой близки как по данным ВИМС, так и по результатам РОР.

Анализ магниторезистивной структуры с толщиной слоев нанометрового 
масштаба оказался затруднен для ВИМС. Однако использование данных тех-
нологического процесса напыления пленки и отдельные лишь из-за плохого 
контраста результаты исследования структуры с помощью просвечивающей 
растровой электронной микроскопии позволило получить информацию о со-
ставе, толщинах и плотностях слоев с помощью РОР. Этот факт дает возмож-
ность заявить о том, что метод РОР может использоваться в качестве входного 
контроля такого рода структур перед использованием их в последующих тех-
нологических операциях.

Работа выполнена в  рамках Государственного задания ЯФ ФТИАН 
им. К.А. Валиева  Минобрнауки России.
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