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Ni / Ti 多层膜界面状态优化分析
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(1. 表面物理与化学国家重点实验室, 四川 绵阳 621907;
2. 中国工程物理研究院, 四川 绵阳 621900)

摘摇 要: 目的摇 减小 Ni / Ti 多层膜表面粗糙度,提高 Ni / Ti 多层膜对中子束的反射率。 方法摇 采用离子

束辅助沉积设备沉积 Ni / Ti 周期性多层膜,通过不同抛光时间和不同离子能量轰击对多层膜界面进行清

洗抛光;采用反应溅射法,在镀 Ti 层时使用氢气和氩气混合气为工作气体,将 H 原子掺入 Ti 层以改变晶

粒结构而影响多层膜界面状态。 结果摇 随着辅助离子源功率的增加,Ni / Ti 多层膜的表面粗糙度增加;在
合适的离子能量下,随着抛光时间的不断增加,Ni / Ti 多层膜的表面粗糙度逐渐减小。 Ti 层中掺 H 的

Ni / Ti多层膜比未掺 H 的多层膜表面粗糙度小,界面更加清晰。 结论摇 低能量的离子轰击条件下,适当的

抛光时间能对多层膜实现较好的抛光效果。 Ti 层中掺入 H 原子,抑制了 Ni 原子与 Ti 原子的扩散,减小

了 Ti 膜层晶粒大小,从而抑制了表面粗糙度的增加。
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Optimizing Analysis of Interface State of the Ni / Ti Multilayer Films

YAN Biao鄄jie1, ZHANG Xiang鄄dong2, BAI Bin1, YANG Fei鄄long1

(1. Science and Technology on Surface Physics and Chemistry Laboratory, Mianyang 621907, China;
2. China Academy of Engineering Physics, Mianyang 621900, China)

ABSTRACT: Objective To reduce the interface roughness of the Ni / Ti multilayer film, and improve the neutron reflectivity of the
multilayer. Methods A series of Ni / Ti periodic multilayers were fabricated by the ion beam assisted deposition device, and the Ni /
Ti multilayers were rinsed and polished though bombarding by ion beam with different ion energy and polishing time. The Ni / Ti
multilayers was deposited by the reactive sputtering, the argon gas mixed with hydrogen was used as the working gas when the Ti
layers were deposited to embed the hydrogen atom into the Ti layers, which can change the grain structure and affect the interface
state of Ni / Ti multilayers. Results With the increase of the assisted ion source忆s power, the surface roughness of the Ni / Ti multi鄄
layer films was increased. And under appropriate ion energy condition, with the bombardment time getting longer, the surface
roughness of the Ni / Ti multilayers was reduced, the surface roughness of the Ni / Ti multilayers films became smaller and the inter鄄
faces got more distinct when the H atoms were embedded into the Ti layers. Conclusion The interface state of the multilayer films
can get better when impacted by the lower energy ion beam with the suitable time of polishing. The hydrogen atom in the Ti crystal
lattice can suppress the diffusion between the Ni and Ti layers, and reduce the grain size thus suppressing the increase in the inter鄄
face roughness.
KEY WORDS: neutron super鄄mirrors; Ni / Ti multilayer films; roughness; ion polishing; reactive sputtering

·74·



表摇 面摇 技摇 术摇 摇 摇 2014 年 10 月

摇 摇 中子超镜[1—3] 是由光学常数相差较大的两种材

料交替沉积在中子仪器内壁的非周期性纳米多层膜,
已成为慢中子研究领域最重要的装置之一,是中子光

学系统中不可获缺的元件。 中子超镜的主要性能指

标是 m 值和在反射临界角处的反射率,用非周期性

的多层膜代替单层 Ni 膜作为中子仪器的内镀层可以

将其对中子的全反射临界角增加到 Ni 的全反射临界

角的 m 倍,从而将中子能量提高到原来的 m2 倍,可
以大大提高中子的传输效率。 当前,研究与制备大临

界角与高反射率的高性能中子超镜已成为国际热点

和前沿课题。
中子超镜的 m 值主要取决于多层膜的层厚度及

总层数,每层膜的厚度可以通过计算得到,如 Mezei[4]

法或者 Hyter鄄Mook[5](HM)法。 反射率主要取决于多

层膜沉积过程中产生的表面粗糙度,界面越粗糙,对
中子束的漫散射越严重,对中子的反射率会大大降

低。 粗糙度随着膜层数增加而增加[6],如果能将多层

膜界面的粗糙度控制在极小的值,也能提高反射率。
中子超镜分为极化[7—8] 和非极化两类,Ni / Ti 材

料是目前国际上使用最为广泛的非极化中子超镜材

料。 文中在离子束辅助沉积设备上研究了离子束轰

击与反应溅射[9—10]对 Ni / Ti 多层膜界面状态的影响。
离子束轰击[11—12] 是通过氩离子轰击多层膜界面,从
而达到清洗和抛光的效果。 反应溅射是指以惰性气

体为反应气体时,可以补偿溅射化合物靶材由于化学

不稳定性所缺少的组分,促使膜层晶粒尺寸的改变,
进而影响到膜层结构状态的一种反应。 离子束轰击

与反应溅射已被广泛应用于优化各类薄膜的工艺

中[13—15]。

1摇 实验

实验采用成都同创材料与表面新技术工程中心

研制的离子束辅助沉积设备。 图 1 为该设备真空室

内示意图。 离子束溅射靶为两工位转靶,Ni 靶和 Ti
靶尺寸均为 准120 mm伊10 mm,纯度均为99. 9% 。 溅

射离子源束斑直径为 50 mm,离子束能量为 1 ~ 5 keV
且连续可调,束流强度为 10 ~ 120 mA,离子流密度为

1 ~ 5 mA / cm2。 辅助沉积离子源束斑直径为 100 mm,
离子束能量为 0. 4 ~ 2 keV 且连续可调,用流量计控

制进气流量。 衬底采用单面抛光的单晶 Si(100)片,
在酒精中超声波清洗 30 min 后吹干。 镀膜前,用辅

助离子源以 10 W 功率清洗基片 5 min。 溅射系统的

本底真空度为 5. 0 伊 10-4 Pa,工作气体采用纯度为

99. 99%的高纯氩气。

图 1摇 IBAD600 真空室内示意

Fig. 1 The sketch of the vacuum fixture of the IBAD600

1. 1摇 离子轰击

制备 Ni / Ti 多层膜时,每沉积一层 Ni 膜或 Ti 膜后

立即用辅助离子源轰击多层膜表面一定时间,继续沉

积下一层 Ti 膜或 Ni 膜。 镀完最后一层 Ni 层后不再进

行离子轰击。 每组多层膜分别采用不同的离子轰击能

量和不同的轰击时间,具体的工艺参数见表 1。

1. 2摇 反应溅射

镀 Ti 膜层时使用氢气与氩气混合气作为工作气

氛,镀 Ni 膜层时仍使用纯氩气气氛。 具体流程为:镀
Ti 膜前将基底转置于样品台外罩下,通入氢气,停止镀

表 1摇 离子轰击制备 Ni / Ti 多层膜工艺参数

Tab. 1 Technological parameters of the Ni / Ti multilayer film by ion bombardment

样品

号

辅助离子源

功率 / W
轰击时

间 / s
工作气压 /

(伊10-2Pa)
基底温

度 / 益
溅射离子源

功率 / W
层数

层厚

/ nm
1鄄1 0 0 4 40 60 8 10
1鄄2 10 60 4 40 60 8 10
1鄄3 20 60 4 40 60 8 10
1鄄4 30 60 4 40 60 8 10
1鄄5 10 30 4 40 60 8 10
1鄄6 10 90 4 40 60 8 10
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膜 4 min,使氢气与氩气在整个腔体充分混合后再继

续镀 Ti 膜;镀 Ni 膜前,将基底转置于样品台外罩下,
停止通入氢气,停止镀膜 4 min,氢气完全被抽走后再

继续镀 Ni 膜。 由于掺入 H 原子会使得多层膜脆化,
控制 p(Ar) 颐 p(H2)= 20 颐 1,Ni / Ti 多层膜制备的具

体参数见表 2。

表 2摇 反应溅射制备 Ni / Ti 多层膜工艺参数

Tab. 2 Technological parameters of the Ni / Ti multilayer
film by reactive sputtering

样品

号

p(Ar) /

(伊10-2

Pa)

p(H2) /

(伊10-2

Pa)

基底

温度

/ 益

溅射离

子源功

率 / W

层

数

层厚

/ nm

2鄄1 4 0. 2 40 60 8 10

2摇 结果与讨论

2. 1摇 离子轰击对 Ni / Ti 多层膜粗糙度的影响

摇 摇 每块样品在不同位置选取 5 个 5 滋m伊5 滋m 的

区域,通过原子力显微镜进行测量并得到对应的

均方根粗糙度 RMS,然后取平均值。 图 2 为表 1
中 6 个样品的 Ni / Ti 多层膜样品表面的原子力显

微镜扫描三维图及其对应的均方根粗糙度 RMS 的

平均值。
从图 2 可以看出,辅助离子源以 10 W 的功率轰

击 Ni / Ti 多层膜界面后,与未进行离子轰击的 Ni / Ti
多层膜(图 2a)相比粗糙度更小,表面更加平整。 但

随着辅助离子源功率增加至 20,30 W 后,Ni / Ti 多层

膜的表面粗糙度也逐渐增加,甚至超过了未进行离子

轰击时的表面粗糙度。 这说明只有在低能离子轰击

界面条件下,才能达到减小 Ni / Ti 多层膜表面粗糙度

的目的。 轰击能量越大,多层膜表面的靶材原子脱附

和氩气等离子体的刻蚀也变得更严重,Ni / Ti 多层膜

的表面粗糙度也会随之增大。 因此,要达到离子抛光

的效果,应该选择较低能量的离子束。
由图 2e 和图 2f 可以看出,抛光时间增加,Ni / Ti

多层膜的表面粗糙度减小。 可见随着时间的增加,离
子束对膜层表面的清洗与抛光更加彻底。 但是由于

抛光的时间过长,必然使膜层厚度明显减小,对中子

超镜的反射率产生显著的影响。 因此,在不会对膜层

厚度造成明显影响的情况下,抛光时间越长,Ni / Ti 多
层膜的界面状态会越好。

图 2摇 Ni / Ti 多层膜表面原子力显微镜三维图片及 RMS
Fig. 2 The AFM 3D photos and RMS of the surfaces of Ni / Ti

multilayer films

2. 2摇 Ti 层中掺 H 原子

图 3 为样品 2鄄1 Ti 层中掺 H 原子的 Ni / Ti 多层

膜及其对应的均方根粗糙度,将之与其他工艺条件相

同而未掺 H 原子的样品 1鄄1 对比,并进行 X 射线光电

子能谱(XPS)分析,分析结果如图 4 所示。

图 3摇 掺 H 后 Ni / Ti 多层膜表面原子力显微镜三维图及 RMS
Fig. 3 The AFM 3D photos and RMS of the surface of Ni / Ti mul鄄

tilayer films after embed hydrogen

从图3 可以看出,Ti 层中掺入少量H 原子的Ni / Ti
多层膜的表面粗糙度比未掺 H 时的 Ni / Ti 多层膜小,
这说明 H 原子掺入到 Ti 层中优化了 Ni / Ti 多层膜的
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界面条件,使 Ni / Ti 多层膜的界面变得平整。 文献[15]

表明,对于较薄的薄膜,晶粒生长会受到抑制,其表面

粗糙度也维持在一个较小的值。 随着膜层的增厚,晶
粒的生长范围也变大,大尺寸晶粒会导致膜层的表面

粗糙度增加。 由于 H 原子容易占据 Ti 晶格的间隙位

置,而抑制 Ti 原子晶粒的生长,因此晶粒尺寸也随之

减小。 晶粒越小,Ni / Ti 多层膜的界面越平整。 同时

H 原子的中子散射长度密度为负,掺入到 Ti 层中后,
可以使得 Ni 层与 Ti 层对中子的散射长度密度差别加

大。 根据菲涅尔反射关系[16],界面对中子束的反射

会增强,从而提高 Ni / Ti 多层膜对中子束的反射性

能。
图 4a 中可以明显看到,Ni 和 Ti 两元素均有 4 个

波峰和 4 个波谷,能够较好地反映出 Ni / Ti 多层膜存

在 4 个 Ni 层与 4 个 Ti 层。 图 4b 中 Ni 和 Ti 两元素只

能看到 1 个明显的波峰波谷,说明该组多层膜 Ni 层
和 Ti 层扩散严重,XPS 分析已不能很好分辨层与层

之间的元素差别。 对比发现,掺入 H 原子的 Ni / Ti 多
层膜的界面扩散被很好地抑制,界面变得更加平整清

晰。 文献[17] 表明,通过 XRD 检测发现,掺入 H 原子

后,Ti 晶体结构会从(002)变为(010),这表示 H 原子

对 Ti 界面有很强的影响,这可能是 Ni / TiH 多层膜低

互扩散和高热稳定性的原因。

图 4摇 X 射线光电子能谱分析

Fig. 4 Analysis of the X鄄ray photoelectron spectroscopy

3摇 结论

1) 随着轰击界面离子能量的增加,Ni / Ti 多层膜

的表面粗糙度逐渐增大,只有在低能的离子轰击条件

下,才能更好地降低多层膜表面粗糙度。 对膜层厚度

无明显影响时,抛光时间越长,Ni / Ti 多层膜的界面状

态越好。
2) Ni / Ti 多层膜的 Ti 层中掺入 H 原子能够减小

多层膜的表面粗糙度,同时界面处由于 H 原子的存

在,大大抑制了 Ni 与 Ti 元素间的严重扩散。
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