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Исследован размерный эффект статической проводимости в тонких пленках тантала при импульсном
лазерном осаждении в вакууме. Обнаружена осциллирующая зависимость удельного сопротивления от
толщины с периодом 5 nm для α-Ta и 5.6 nm для β-Ta, которая трактуется как квантовый размерный эффект
в тонких пленках тантала.

Введение

В микроэлектронике наметилась устойчивая тенден-
ция к уменьшению размеров устройств и увеличению в
них плотности соединительных линий. Поэтому проис-
ходит замена алюминиевых линий на медные и замена
оксид/нитридных диэлектриков на диэлектрики с более
низкой диэлектрической проницаемостью [1]. Необходи-
мость замены алюминиевых линий на медные вызвала
появление работ, исследующих поведение удельных па-
раметров тонкопленочных медных проводников при тол-
щинах, близких к длине свободного пробега электрона
в меди (39 nm), с целью выяснения преспектив приме-
нения в микросхемах медных проводников размерами
меньше длины свободного пробега [2].

Однако вследствие высокой подвижности меди в ме-
таллах и полупроводниках необходимо предотвращать
диффузию меди в кремний и оксид кремния. Поэтому
применение медной технологии приводит к необходи-
мости создания устойчивых диффузионных барьеров,
которые должны полностью со всех сторон покрывать
медный проводник. К настоящему времени предложены
различные технологии применения тантала как одного
из самых перспективных материалов для создания ба-
рьеров. Известны две кристаллические фазы тантала:
объемно центрированная кубическая (α-Ta) и тетраго-
нальная (β-Ta). Физические свойства α-Ta (высокая элек-
тропроводность (ρ = 13µ� · cm), химическая стойкость,
низкий коэффициент диффузии) делают его хорошим
материалом для покрытий. Скорость диффузии меди в
β-Ta (ρ = 160−180µ� · cm) значительно выше [3].

При создании слоев малой толщины с заданными
свойствами, таких как диффузионные барьеры в схемах
со сверхминиатюризацией, помимо методов физического
и химического осаждения, которые традиционно при-
меняются при выполнении технологических операций
по созданию дорожек и заполнению канавок при со-
здании слоев бо́льших толщин, существенное значе-
ние приобретает метод лазерно-плазменного напыле-
ния. Импульсное излучение лазера дает возможность
осуществлять контролируемый массовынос в процессе

лазерного испарения (абляции) и очень точно управлять
толщиной слоя при осаждении. Высокие энергии частиц
позволяют получать пленки с хорошей структурой, а
также аморфные пленки толщиной несколько наномет-
ров. Наличие в лазерном эрозионном факеле частиц
высоких энергий позволяет получать пленки высокого
качества на подложках при комнатной температуре.

Осаждение пленок тантала происходит в одной из
двух кристаллических форм (α или β) или в их смеси [4].
В работе [5] проведен сравнительный анализ получения
тонких пленок Ta несколькими физическими методами.
В частности, в процессе лазерно-плезменного осажде-
ния и установлена существенная роль энергетического
спектра ионов при осаждении. На тщательно очищенной
поверхности кремния методом лазерного осаждения
формируется пленка α-Ta. При значительном уменьше-
нии степени ионизации факела и снижении средней энер-
гии ионов формируется только β-фаза. Отсюда видны
как перспективность применения лазеров для создания
тонких пленок Ta, так и важность обеспечения контроля
и управления энергетическим спектром ионов лазерного
факела в процессе напыления [6].

Исследованию размерных эффектов в тонких пленках
металлов посвящено много работ. Исследовались тонкие
пленки меди, серебра, золота, свинца на поверхности
кремния, а также пленки серебра, индия и галлия на под-
слое из золота и серебра [2]. Послойный рост некоторых
пленок демонстрировал осциллирующую зависимость
сопротивления от толщины, который интерпретировался
как квантовый размерный эффект [7] или как периодиче-
ское изменение шероховатости пленки [8].

Созданию диффузионных барьеров для сверхтонких
медных линий на основе тантала требует учета и иссле-
дований не только размерных, но и квантово-размерных
эффектов в тонких пленках Ta, которые дают осцил-
лирующий вид зависимости проводимости от толщины.
В настоящей работе проведены измерения сопротив-
ления тонких пленок Ta в зависимости от толщины
(в интервале от нескольких до 50 nm) непосредственно
в процессе роста при импульсном лазерном осаждении.
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Схема и методика эксперимента

Тонкие пленки Ta осаждались методом импульсного
лазерного напыления. Этот метод характеризуется вы-
сокой степенью контролируемости относительного зна-
чения толщины пленок в процессе роста количеством
лазерных импульсов [9]. Благодаря высокой мгновенной
скорости роста (∼ 0.1 mm/s) обеспечивается глубокий
эффективный вакуум во время осаждения очередного
слоя, и атомы остаточного газа не успевают адсор-
бироваться на пленке [10]. Загрязнение поверхности,
возникающее во время пауз между импульсами, страв-
ливается высокоэнергетичными частицами фронтовой
части плазменного факела, энергия которых достигает
более 100 eV [11]. Высокая скорость и плотность обра-
зования зародышей при импульсном лазерном осажде-
нии позволяет выращивать этом методом чрезвычайно
тонкие сплошные пленки (единицы нанометров). Кроме
того, благодаря небольшой величине массы испаряемого
вещества за одни импульс можно достаточно точно
контролировать толщину пленки количеством лазерных
импульсов.

Для напыления использовался эксимерный лазер
KrF (λ = 248 nm) с энергией в импульсе до 100 mJ,
f = 10 Hz. Кварцевой линзой F = 20 cm излучение фо-
кусировалось на поверхность мишени в пятно площадью
0.5 mm2. В качестве подложек использовались пластинки
кремния с ориентацией (100) и размером 20× 25 mm.
Подложка размещалась параллельно мишени на рассто-
янии 25 mm так, чтобы центр напыляемой площадки
размещался над местом облучения мишени. Для опре-
деления скорости роста за один импульс в каждом кон-
кретном случае строились ступенчатые калибровочные
зависимости толщины пленки от числа импульсов, по
ним определялась толщина осажденного слоя за один
импульс. Высота ступенек измерялась на профилометре
Alpha Step 500 фирмы „Tencor“. По данныем работы [12],
при сопротивлении образца более 1 k� результаты изме-
рений двухточечного и четырехточечного метода изме-
рений не различаются. В нашем случае проводимость
пленок измерялась с помощью двухточечной схемы
непосредственно в процессе их роста. На пластинку
кремния предварительно наносились контактные пло-
щадки из тантала или платины. Расстояние между ними
было равно 5 mm. При помощи серебряных зажимов к
контактам подсоединялся вольтметр. Исследуемая плен-
ка наносилась через маску с отверстием 5× 10 mm со
стороной 10 mm по направлению между электродами.
Таким образом, в ходе напыления измерялось сопротив-
ление квадратной площадки 5× 5 mm. Были исследова-
ны измерения сопротивления пленок тантала для двух
условий осаждения. В первом случае пленка осаждалась
непосредственно на подложку, а во втором случае на
пленку ниобия толщиной 7.5 nm. Авторы [13] показали,
что пленка тантала, осажденная на подслой (интерфейс)
ниобия более 3 nm, имеет объемно центрированную
кубическую решетку (α-Ta).

Результаты и обсуждение

Скорость осаждения при лазерной абляции зависит от
многих параметров, в частности от энергии в импульсе
и от расстояния подложки до мишени. Были определены
скорости осаждения ниобия и тантала в интервале энер-
гий до 60 mJ в импульсе для толщин пленок до 60 nm.
Напылялись серии ступенек с числом импульсов от 500
до 4000 импульсов на ступеньку. Для условий прове-
дения измерений (50 mJ/pulse) получены скорости оса-
ждения ниобия 0.015 nm/pulse, для α-Ta 0.011 nm/pulse
и 0.024 nm/pulse для β-Ta. На рис. 1 приведена зависи-
мость скорости осаждения α-Ta от энергии лазерного
импульса при неизменной геометрии облучения мишени.
Площадь пятна факусировки 0.5 nm2. Можно видеть, что
зависимость носит нелинейный характер. При энергии в
импульсе менее 30 mJ в приведенном интервале числа
импульсов пленка практически не образовывалась.

На рис. 2 приведена характерная зависимость сопро-
тивления пленки тантала от толщины при напылении на
кремниевую подложку при комнатной температуре. Уча-
сток резкого уменьшения сопротивления соответствует
этапу образования сплошной пленки.

На рис. 3 представлена зависимость проводимости
пленки α-Ta от толщины. Пленка наносилась на подслой
ниобия, поэтому проводимость при нулевой толщине не

Рис. 1. Зависимость скорости осаждения тантала v от энергии
лазерного импульса E.

Рис. 2. Зависимость сопротивления пленки β-тантала R от
толщины d.
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Рис. 3. Зависимость проводимости σ пленки α-Ta от толщи-
ны d.

Рис. 4. Зависимость от толщины d удельного сопротивле-
ния ρ1 пленки β-тантала.

Рис. 5. Зависимость от толщины пленки d величины (ρ1−ρ2)
для α-Ta (ρ2 — среднее значение удельного сопротивления
пленки).

равна нулю. Можно видеть, что при толщине пленки
более 35 nm проводимость меняется слабо. На рис. 4
показана зависимость удельного сопротивления пленки
β-Ta от толщины. Если из экспериментальной кривой
удельного сопротивления вычесть вклад зависимости,
определяемый классическим размерным эффектом, ко-
торый на конечном интервале толщин можно аппрокси-
мировать квадратичным полиномом, то результат будет

представлять вклад квантового размерного эффекта в
зависимость удельного сопротивления от толщины. Как
видно из рис. 5, на котором представлен такой вклад
для α-Ta, имеется четко заметная осциллирующая зави-
симость.

В случае α-Ta период осцилляций составлял 5.8 nm, а
для β-Ta он составил 5 nm. При увеличении толщины
пленки висмута в [9] наблюдались осцилляции элек-
тропроводности с периодом около 25 nm. Длина волны
де Бройля у тантала меньше, чем у висмута, и, по нашим
результатам, при комнатной температуре составляет для
α-Ta и β-Ta 11.6 и 10 nm соответственно. Теоретические
оценки длины волны де Бройля λ = h/PF , где импульс
электрона на поверхности Ферми PF = h(3n/8π)1/3,
h — постоянная Планка, n — концентрация электрона
(cm−3) [14], дают величину 5 Å. Аналогичные расхо-
ждения измеренных и рассчитанных значений длины
волны де Бройля наблюдались и для висмута, где пе-
риод осцилляций в некоторых экспериментах составлял
до 200 nm [15]. При этом длина волны де Бройля на по-
верхности Ферми, по оценкам, соответствует 40 nm [9].
Учет изменения концентрации носителей пропорцио-
нально увеличению удельного сопротивления дает для
β-Ta увеличение длины волны де Бройля до 2.25 nm,
что в несколько раз ниже полученного нами значения.
По-видимому, ответ нужно искать в изменении энергии
Ферми в объектах малых размеров, которыми являются
квантоворазмерные пленки [16].

На наш взгляд, осциллирующие зависимости имеются
и в работах по измерению изменения сопротивления
в процессе роста пленки для меди [2] и нихромового
сплава [17], хотя авторы не акцентировали внимание на
это явление, а масштаб графиков в этих работах не поз-
волил нам надежно получить из них значение периода
осцилляций. С учетом квантования эффектов [16] можно
ожидать увеличения длины волны де Бройля в тонких
пленках по сравнению с ее значением для массивного
образца в металлах.

Заключение

Методом импульсного лазерного напыления получены
тонкие пленки тантала. На фоне монотонного уменьше-
ния удельного сопротивления пленки с увеличением ее
толщины, вызванного классическим размерным эффек-
том, обнаружена осциллирующая зависимость с пери-
одом 5 nm для α-Ta и 5.6 nm для β-Ta. Такое поведение
определяется квантовым размерным эффектом в пленках
тантала толщиной до 20 nm.

Наблюдение квантового размерного эффекта при из-
менении сопротивления пленок тантала в процессе ро-
ста также является доказательством получения пленок
высокого качества (однородность толщины и структуры)
при лазерно-плезменном напылении.

Работа выполнена при поддержке Министерства об-
разования и исследований Германии (BMBF) (проект
RUS 00/217).
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