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1. Bevezetés 

 

Napjainkban az elektronikai ipar fejlődésével, a miniatürizálás és a 

nagyfokú integráció következtében, a mikroelektronikai áramkörök 

alkatrészeinek és vezetékeinek mérete lecsökken a nanométeres tartományba. 

A szilícium (Si), mint félvezető, az egyik legfontosabb alapanyag a 

mikroelektronikában, a memória és processzor chip-ek gyártásában, a 

számítógépekben, vagy az energiatermeléshez használt napelemcellák 

készítésében, illetve az akkumulátorgyártásban is. Az elektronikai elemek 

összekapcsolásához jó elektromos vezetőképességgel rendelkező fémre van 

szükség, pl. rézre (Cu). A különböző elektromos vezetőképességű rétegek 

(anyagok) keveredésükkel 1 , vagy csak az egyik anyagnak a másikon való 

átjutásával, degradálhatják a fémes kapcsolatokat az elektronikai eszközben, 

lecsökkentve azok működési élettartalmát. A degradáció szempontjából 

lényeges folyamatok az elektromigráció és a termikusan indukált atomi 

migráció. Ez utóbbi folyamat kevésbé feltérképezett alacsony hőmérsékleteken, 

a 100-180 °C hőmérsékleti tartományban. A klasszikusan ismert kísérleti 

technikákkal ebben a hőmérsékleti tartományban, a szükséges érzékanység 

hiánya miatt, nem lehet vizsgálatokat végezni. Ezért alig található irodalmi adat. 

A Si és Cu atompár esetében sem voltak olyan kísérleti adatok a 

szakirodalomban, melyek helyesen írják le az alacsonyhőmérsékleti tartomány 

atomi mozgásait. 

 
1 Mehrer, Helmut. Springer Series In Solid-State Sciences 155, Diffusion in Solids. 

Berlin Heidelberg : Springer, 2007. ISSN 0171-1873. 
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2. Célkitűzések 

 

Doktori munkám során új mérési módszereket alkalmaztam a hőkezelés 

hatására lejátszódó atomi migrációs folyamatok feltérképezésére. A 

vizsgálatokat Si hordozón lévő Cu/Si vékonyfilmekben végeztem az 

Atommagkutató Intézet felületfizikai laboratóriumában. Néhány nanométeres 

vastagságú réz rétegekben, Si atomok termikusan indukált vándorlását 

vizsgáltam alacsony hőmérsékleteken, kisenergiás ionszórás spektroszkópiával. 

A vizsgálatok elsődleges célja a módszer alkalmazhatóságának ellenőrzése volt, 

továbbá új jelenségek feltárása, leírása és a jelenségek mögött rejlő fizikai 

folyamatok megértése olyan elempár esetében, mely az elektronikai 

technológiákban is széleskörben alkalmazott. A kutatómunka célja volt a fizikai 

folyamatok hatására végbemenő szerkezeti változások feltérképezése is. 

 

3. Módszerek 
 

A kutatói munkámhoz Si és Cu vékonyrétegeket preparáltam SiO2 

hordozóra magnetronos porlasztással. Az atommozgásokat hővel indukáltam, a 

méréseket pedig felületfizikai (LEIS, XPS, STM) és vékonyrétegfizikai 

(SNMS, elektronmikroszkóp) méréstechnikával hajtottam végre. A Si 

szemcsehatármenti diffúzióját polikristályos Cu rétegben kisenergiás 

ionszórásos technikával (LEIS) és tömegspektrometriai mérésekkel (SNMS) 

követtem nyomon. Az SNMS-el végrehajtott mélységprofil-analízissel 
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feltártam a Si réz rétegen belüli mélységi koncentrációeloszlását. AFM-es 

mérésekkel a szemcsehatár sűrűségre tudtam következtetni. XPS mérésekkel 

vizsgáltam a jelenlévő kémiai kötéseket, azonosítottam a felületi Cu-O-Si 

kötést. Röntgen-diffrakciós módszerrel igazolni tudtam a Cu3Si jelenlétét a 

mintában hosszabb hőkezelés után 180 °C-n. 

 

4. Új tudományos eredmények 
 

[T1] Réz/szilícium vékonyrétegekkel végrehajtott kísérleti mérésekkel 

bebizonyítottam, hogy a kisenergiás ionszórásos spektroszkópia alkalmas 

módszer a szemcsehatárdiffúziós folyamatok analízisére, a diffúzióban 

résztvevő atomok felületi megjelenési idejének közvetlen meghatározására, és 

a diffúzió okozta felületi borítottság vizsgálatára. A felületi borítottság a 

hőkezelési idő függvényében egy telítési értékbe simul. Ez az érték a minta 

felületének ~30%-a és független a hőkezelés hőmérsékletétől. A diffúzióban 

résztvevő Si atomok pontos megjelenési ideje a Cu réteg felületén (t0) a felületi 

borítottság időbeli változásából határozható meg. A megjelenési idő ismerete 

lehetővé teszi a diffúziós állandó kiszámítását. [C1, C2] 

 

[T2] Réz/szilícium vékonyrétegekben tömegspektrométeres 

mélységprofil-analízissel és atomerőmikroszkópos mérésekkel meghatároztam 

a polikristályos réz réteg szemcsehatáraiban kialakult diffúziós tér dimenzióját. 

Megállapítottam, hogy polikristályos vékonyrétegekben történő szemcsehatár 

diffúziót jellemző diffúziós állandó Dgb=h2/5t0 formában adható meg, ahol h a 
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rétegvastagság, t0 a felületi megjelenés idő. A nevezőben szereplő 5-ös faktor 

jellemzi a diffúziós tér dimenzióját, ami nagyobb, mint 2D, de kisebb, mint 3D. 

Becslést adtam a réz szemcsék által kialakított szemcsehatárok átlagos 

vastagságára, amire ~1 nm értéket kaptam. [C1] 

 

[T3] A diffúziós együttható hőmérsékletfüggését 130 °C és 180 °C 

közötti hőmérséklettartományban meghatároztam a felületen való megjelenési 

időből és a szemcsehatárokban kialakult hosszirányú koncentrációgradiensből 

is, tiszta C-típusú diffúziós kinetika esetén. A Si szemcsehatár diffúziójának 

aktivációs entalpiájára, polikristályos Cu-ben, ∆𝐻𝑔𝑏 = (98 ± 7) 𝑘𝐽 𝑚𝑜𝑙⁄ =

(1.02 ± 0.07) 𝑒𝑉 𝑎𝑡𝑜𝑚⁄  értéket kaptam, míg az exponenciális tényező előtti 

faktorra 𝐷𝑔𝑏0 = (6.0 ± 0.9) ∙ 10−6𝑚2 𝑠⁄  értéket. [C1, C2] 

 

[T4] Atomerőmikroszkópos és elektronmikroszkópos mérésekkel 

megállapítottam, hogy a Cu felületre kijutott Si atomok nem alkotnak folytonos 

2D réteget a felületen, ehelyett szigeteket formálnak. Ez ellentmond az eddigi 

diffúziós elképzeléseknek, miszerint a felületre diffúzióval kijutott atomok 

folytonos 2D réteget alkotnak a felületen, ami miatt a Hwang-Balluffi–modell 

a diffúziós mozgások jellemzésére csak megfelelő kritikával alkalmazható. 

Megállapítottam, hogy a szigetek száma az átmérő növekedésével 

exponenciálisan csökken. A szigetképződés nemcsak a Cu/Si rendszerre 

jellemző, a Ni/Cu rétegpárban is megfigyelték. [C2] 
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1. Introduction 

 

Nowadays, as a result of miniaturization and a high degree of 

integration in the electronic industry, the size of components and wires of 

microelectronic circuits is reduced to the nanometer range. Silicon (Si), as a 

semiconductor, is one of the most important raw materials in microelectronics, 

in the production of memory and processor chips, in computers, or in the 

manufacture of solar cells used for energy production, as well as in battery 

production. A metal with good electrical conductivity is needed to connect the 

electronic elements, e.g., copper (Cu). Layers (materials) with different 

electrical conductivity can degrade the metallic connections in the electronic 

device by mixing 1 , or just by passing through each other, reducing their 

operational life. Electromigration and thermally induced atomic migration are 

important processes for degradation. The latter process is less well mapped at 

low temperatures, in the temperature range of 100-180 °C. With the classically 

known experimental techniques, it is not possible to perform tests in this 

temperature range, due to the lack of the necessary sensitivity. Therefore, there 

is hardly any literary data. In the case of the Si and Cu atomic pair, there were 

no experimental data in the literature that correctly describe the atomic 

movements of the low-temperature range.  

 
1 Mehrer, Helmut. Springer Series In Solid-State Sciences 155, Diffusion in Solids. 

Berlin Heidelberg : Springer, 2007. ISSN 0171-1873. 

 



 

12 

 

2. Objectives 
 

In my doctoral work, I applied new experimental methods to study 

atomic migration processes that take place as a result of heat treatment. The 

measurements were carried out in Cu/Si thin films in the surface physics 

laboratory of the Institute for Nuclear Research. I investigated the thermally 

induced migration of Si atoms in copper layers with a thickness of a few 

nanometers, at low temperatures by low-energy ion scattering spectroscopy. 

The primary purpose of the tests was to check the applicability of the method, 

to explore and describe new phenomena, and to understand the underlying 

physical processes. The aim of the research work was also to map the structural 

changes that take place in the selected materials as a result of physical processes. 

 

3. Methods: 
 

For research purposes, I prepared thin layers of Si and Cu onto SiO2 

substrates by magnetron sputtering. The atomic migration was induced by heat, 

the measurements were carried out by experimental techniques used in surface 

physics (LEIS, XPS, STM) and in thin-layer physics (SNMS, electron 

microscope). I have monitored the diffusion of Si along grain boundaries in the 

polycrystalline Cu layer by low-energy ion scattering technique (LEIS) and 

mass spectrometry measurements (SNMS). I have revealed the depth 

distribution of Si in the copper layer by SNMS depth profile analysis. I could 
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determine the grain boundary density with AFM measurements. I used XPS 

measurements to examine the chemical bonds present and identified the surface 

Cu-Si-O bond. I was able to confirm the presence of Cu3Si in the sample only 

by X-ray diffraction method after a longer annealing at 180 °C. 

 

4. New scientific results 
 

[T1] With experimental measurements carried out with copper/silicon 

thin films, I proved that low-energy ion scattering spectroscopy is a suitable 

method for the analysis of grain boundary diffusion processes, for the direct 

determination of the surface appearance time of atoms participating in diffusion, 

and for the investigation of surface coverage caused by diffusion. The surface 

coverage smooths out to a saturation value depending on the heat treatment 

time. This value is ~30% of the sample surface and is independent of the heat 

treatment temperature. The exact appearance time of the Si atoms participating 

in the diffusion on the surface of the Cu layer (t0) can be determined from the 

change in surface coverage over time. Knowing the appearance time allows the 

diffusion constant to be calculated.[C1, C2] 

[T2] I determined the dimension of the diffusion space formed in the 

grain boundaries of the polycrystalline copper layer by mass spectrometer depth 

profile analysis and atomic force microscopy measurements in copper/silicon 

thin layers. I found that the diffusion constant characteristic of grain boundary 

diffusion in polycrystalline thin layers can be given in the form Dgb=h2/5t0, 

where h is the layer thickness and t0 is the surface appearance time.  
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The factor 5 in the denominator characterizes the dimension of the diffusion 

space, which is larger than 2D but smaller than 3D. I gave an estimate of the 

average thickness of the grain boundaries formed by the copper grains, for 

which I got a value of ~1 nm. [C1] 

[T3] I determined the temperature dependence of the diffusion 

coefficient in the temperature range between 130 °C and 180 °C from the 

appearance time on the surface and the longitudinal concentration gradient 

formed in the grain boundaries, in the case of pure C-type diffusion kinetics. 

For the activation enthalpy of Si grain boundary diffusion in polycrystalline Cu, 

I obtained the value ∆H_gb=(98±7) kJ⁄mol=(1.02±0.07) eV⁄atom, while for the 

factor before the exponential factor Dgb0=(6.0±0.9)∙10-6 m2⁄s value. [C1, C2] 

[T4] Using atomic force microscopy and electron microscopy 

measurements, I determined that the Si atoms that reached the Cu surface do 

not form a continuous 2D layer on the surface, but instead form islands. This 

contradicts the previous diffusion ideas, according to which the atoms reaching 

the surface by diffusion form a continuous 2D layer on the surface, which is 

why the Hwang-Balluffi model can only be used to characterize diffusion 

movements with appropriate criticism. I found that the number of islands 

decreases exponentially as the diameter increases. Island formation is not only 

characteristic of the Cu/Si system, it was also observed in the Ni/Cu layer pair. 

[C2] 
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