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ФИЗИКА

МРНТИ 29.15.01
А.Д.Ибраева 1 , А.Янсе Ван Вуурен 2 , В.А.Скуратов 3 , М.В.Здоровец 4

1 Евразийский национальный университет им. Л.Н. Гумилева, Нур-Султан, Казахстан
1,4 Астанинский филиал Института ядерной физики, Нур-Султан, Казахстан

2 Центр высокоразрешающей просвечивающей электронной микроскопии Университета им.
Н. Манделы, Порт-Элизабет, ЮАР
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исследований, Дубна, Россия

(E-mail: 1 a.d.ibrayeva@gmail.com, 2 arnojvv@gmail.com, 3 skuratov@jinr.ru,
4 mzdorovets@gmail.com)

К вопросу об определении порогового уровня ионизационных потерь энергии
образования латентных треков в кристаллическом Si 3 N 4

Аннотация: Настоящая работа посвящена определению порогового уровня ионизационных
потерь энергии образования латентных треков Set в поликристаллическом нитриде кремния на
основе анализа данных по радиационно-стимулированной аморфизации материала. Образцы
Si 3 N 4 (Al) были облучены ионами Xe с энергиями 167 МэВ и 220 МэВ высокой плотности
(6× 10 14 и 2× 10 14 см −2 соответственно). На основе ПЭМ анализа структуры этих образцов
в геометрии поперечного сечения определена нижняя граница Set на уровне ˜ 6,7 кэВ/нм.

Ключевые слова: нитрид кремния, быстрые тяжелые ионы, латентные треки,
аморфизация, ПЭМ.

DOI: https://doi.org/10.32523/2616-68-36-2019-129-4-8-14
Введение. Утилизация отработанного ядерного топлива и радиоактивных отходов

напрямую связана с уменьшением количества минорных актинидов в их составе.
Перспективным способом безопасной и экономически выгодной переработки плутония и
других актинидов является их повторное использование в качестве делящихся материалов
нового топлива, заключенных в так называемые инертные матрицы, в результате чего
ограничивается или полностью предотвращается образование новых актинидов. Среди
кандидатных материалов инертных матриц особое внимание уделяется сложным керамикам,
таким как Si 3 N 4 , благодаря их высокой температуре плавления и низкому сечению
поглощения тепловых нейтронов [1-3]. Однако следует учесть, что радиационная стабильность
таких материалов, помимо нейтронного воздействия, в значительной мере зависит от
повреждений, создаваемых осколками деления актинидов [4,5]. Подобное воздействие может
быть смоделировано только с использованием тяжелых ионов высоких энергий (Е ˜ 1
МэВ/нуклон) и остается наименее изученным по сравнению с другими видами ядерных
излучений. Принимая во внимание актуальность данной задачи для энергетического
сектора, требуется изучение микроструктурного отклика Si 3 N 4 в условиях высоких скоростей
дефектообразования и высокой плотности ионизации, характерных только для данных частиц.

Известно, что радиационные повреждения, вызываемые быстрыми тяжелыми ионами,
ассоциируются с латентными треками, формирование которых происходит при превышении
некоторого порогового значения удельных ионизационных потерь энергии. Кроме
этого, необходимо отметить, что порог образования треков Set и их размер Rtr

8



А.Д.Ибраева, А.Янсе Ван Вуурен, В.А.Скуратов, М.В.Здоровец

являются единственными экспериментально определяемыми «входными параметрами» для
верификации теоретических моделей трекообразования. Поэтому определению значения
Set уделяется повышенное внимание. Наиболее распространенный вариант оценки Set
основывается на установлении зависимости Rtr от уровня электронного торможения
Se с использованием доступных экспериментальных методик и расчетных данных (см.,
например, [6]). Единственным прямым экспериментальным методов определения Set является
просвечивающая электронная микроскопия (ПЭМ), позволяющая установить глубину слоя
облученного материала, до которой регистрируются треки, и соотнести ее со значением
Se на профиле удельных ионизационных потерь энергии. Такой метод использовался,
в частности, для определения порогового значения Set в монокристаллах Al 2 O 3 [7]).
Однако следует учесть, что данный подход справедлив для анализа, главным образом,
непрерывных треков и не позволяет надежно определить нижнюю границу ионизационных
потерь энергии, соответствующую образованию прерывистых треков. Подобное ограничение
связано с невозможностью оценки размеров прерывистых треков методом ПЭМ в силу их
крайне малого размера (долей нанометра), что не позволяет получить уровень контраста,
необходимый для качественного анализа микроскопических снимков. По этой причине найти
величину Set предлагается с использованием подхода, основанного определении толщины
слоя, аморфизованного в результате многократного перекрытия трековых областей в [8].
Поскольку данный метод предполагает облучение до относительно высоких ионных флюенсов,
он, очевидно, может быть использован только для определения нижней границы Set , ввиду
необходимости учета вклада в аморфизацию радиационных повреждений, формируемых по
каналу упругого рассеяния.

Первые данные по оценке порога образования треков в кристаллическом нитриде кремния с
использованием ПЭМ и расчетных методов представлены в работах [5,9], согласно которым
значение Set находится на уровне ˜15 кэВ/нм. Целью настоящей работы является
определение нижней границы порогового уровня электронного торможения для формирования
треков в поликристаллическом нитриде кремния (p-Si 3 N 4 ) по радиационно-стимулированной
аморфизации мишеней, облученных высокоэнергетическими ионами криптона и ксенона.

Материалы и методы. Исходные образцы нитрида кремния представляли собой
поликристаллы Si 3 N 4 с примесью Al производства MTI Corporation (http://www.mtixtl.com),
размер зерна которых варьировался от нескольких сотен нанометров до 2 микрон (рис.1).

Рисунок 1. ПЭМ снимок поперечного сечения исходного поликристаллического образца Si 3 N 4 . Стрелкой отмечена
поверхность кристалла

Облучение образцов ионами Хе с энергиями 167 МэВ и 220 МэВ проводилось при комнатной
температуре на циклотронных комплексах ИЦ-100 (Дубна, Россия) и ДЦ-60 (Нур-Султан,
Казахстан) соответственно. Подробная информация о параметрах облучения представлена в
таблице 1. Однородное распределение (с точностью не хуже 10%) ионного пучка по облучаемой
поверхности образца достигалось за счет сканирования в горизонтальном и вертикальном
направлениях.
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Таблица 1. Основные параметры экспериментов по облучению поликристаллического Si 3 N 4 .
Ses – удельные потери энергии на ионизацию на поверхности мишени.

Ион Энергия,
МэВ

Ses,
кэВ/нм

Температура
мишени, К

Флюенс,
см−2

132Xe 167 20,8 300 1×1012,
6×1014

220 21,9 300 2×1014

Электронно-микроскопический анализ проводился в Центре высокоразрешающей
просвечивающей электронной микроскопии университета Нельсона Манделы, Порт Элизабет,
ЮАР. ПЭМ-ламели, ориентированные перпендикулярно облученной поверхности, были
подготовлены методом фокусированного ионного пучка (ФИП) с использованием установки
FEI Helios Nanolab 650. Для минимизации повреждений, вызываемых ионным пучком, при
приготовлении образов использовалась энергия ионов до 500 В. Исследование микроструктуры
образцов проводилось с помощью просвечивающегого электронного микроскопа высокого
разрешения JEOL ARM200F с Cs коррекцией при 200 кВ.

Результаты и обсуждение. В образце нитрида кремния, облученном ионами ксенона
с энергией 167 МэВ, были зарегистрированы латентные треки с прерывистой структурой
(рис. 2). Как уже было отмечено, такая морфология структурных нарушений в сочетании
с их малым диаметром не позволяет надежно определить диаметр трека, что значительно
усложняет задачу нахождения порогового значения Set . В частности, это исключает точное
установление глубины слоя, в котором наблюдаются единичные неперекрывающиеся треки, и
соответствующего этой глубине уровня электронного торможения на профиле потерь энергии,
который и является пороговым значением.

Рис. 2. Светлопольный “cross-section” снимок Si 3 N 4 , облученного ионами ксенона с энергией 167 МэВ при комнатной
температуре. Флюенс 10 12 см −2 .

Как было сказано выше, перекрытие трековых областей может привести к аморфизации
материала, и в этом случае толщина аморфизованного слоя также может быть использована
для косвенного определения величины Set . Ионный флюенс Ф, начиная с которого треки
полностью перекрываются, определяется из условия Ф× π R2 =1, где R – радиус трека. В
это случае даже при радиусе 0,5 нм перекрытие должно наблюдаться при флюенсе 1,5× 10 14

см −2 . При облучении ионами Хе с энергией 220 МэВ R= 1± 0,1 [10], что дает значение
флюенса перекрытия треков ˜1,3× 10 13 см −2 . Следовательно, облучение до флюенса
порядка 10 14 см −2 должно привести к полной аморфизации облученного слоя мишени, что
подтверждается данными ПЭМ. Получено, что облучение ионами Xe с энергией 167 МэВ
приводит к образованию аморфного слоя толщиной около 10,5 мкм (рис. 3) при проективном
пробеге ионов Rp = 15 мкм. Увеличение энергии налетающих ионов до 220 МэВ приводит к
увеличению толщины аморфизованного слоя до 12,7 мкм, а величины пробега до 18 мкм (рис.4).
В этом случае согласно расчетам с использованием программного пакета SRIM-2013, глубине
10,5 мкм для 167 МэВ Хе соответствует Set = 5,9 кэВ/нм, а 12,7 мкм для 220 МэВ соответствует
значение Set = 6,7 кэВ/нм . Следует отметить, что при проведении расчетов использовалось
значение плотности, соответствующее аморфному материалу, ρ=3 г/см 3 =9,014 атомов/см 3

[11] и значение пороговой энергии смещения атомов 40 эВ и для Si, и для N, как предложено
в работе [12].
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Рис.3 Светлопольный “cross-section” снимок поликристаллического Si 3 N 4 (ламеллы), облученного ионами ксенона с
энергией 167 МэВ при комнатной температуре. Флюенс 6х10 14 см −2 . Снизу представлено изображение SAD

аморфизованной области

Рис.4. Профиль удельных ионизационных потерь энергии для Si 3 N 4 при облучении ионами ксенона с энергиями: а)
167 МэВ (6х10 14 см −2 ); б) 220 МэВ (2х10 14 см −2 )

Очевидно, что полученные значения порогового уровня ионизационных потерь энергии
для ионов ксенона с энергиями 167 и 220 МэВ несколько различаются. Явным фактором,
способным повлиять на процессы аморфизации является вклад радиационных дефектов,
образованных по каналу упругих столкновений, поскольку значения электронных потерь
находятся на одном уровне ˜21 кэВ/нм (см. табл.1 и рис.4). В то же время доза повреждений
равна ˜ 0,12 сна на глубине 10,5 мкм (рис. 5а), ˜ 0,03 сна на глубине 12,7 мкм (рис. 5б) для
ксенона с энергиями 167 и 220 МэВ соответственно. Следовательно, большее значение Set
для ионов ксенона с энергией 220 МэВ является следствием меньшего уровня повреждений,
поскольку образцы в этом случае были облучены до флюенса 2× 10 14 см −2 (см. таблицу
1). Таким образом, нижняя граница порогового значения образования треков ˜6,7 кэВ/нм
была определена на основе данных аморфизации поликристаллического Si 3 N 4 , облученного
ионами ксенона.

Следует отметить, что на радиационно-стимулированную аморфизацию нитрида кремния
может повлиять также присутствие в материале примесей металлов, таких как Cr, Ti, Ni, Si
[13]. К сожалению, в литературе нет данных о влиянии Al на процессы аморфизации Si 3 N 4 ,
однако можно предположить, что его присутствие, так же, как и других металлов, может
несколько ускорить переход облучаемого материала в аморфное состояние. Таким образом, для
чистого нитрида кремния данное пороговое значение может быть сдвинуто в сторону больших
значений.

Заключение. Настоящая работа посвящена определению нижней границы порогового
значения ионизационных потерь энергии, достаточных для образования дефектов в
поликристаллическом нитриде кремния. Результаты экспериментов облучения ионами ксенона
с энергиями 167 МэВ и 220 МэВ высокой плотности позволили установить минимальное
Set на уровне ˜6,7 кэВ. Присутствие в исследованных образцах примеси алюминия может
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повлиять на скорость радиационно-индуцированной аморфизации, предположительно, в
сторону увеличения. Следовательно, для чистого Si 3 N 4 значение Set может быть несколько
больше, как было показано в работе [5].
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Кристалды Si 3 N 4 -те латенттi тректердiң пайда болу энергиясының ионизациялық жоғалтуының шектi
деңгейiн анықтау

Аңдатпа: Берiлген жұмыс материалдың радиациялық-ынталандырылған аморфизациясы бойынша деректердi
талдау негiзiнде кремнийдiң поликристалды нитридiнде Set латенттi тректерiнiң пайда болу энергиясының
ионизациялық ысырабының мәнiн анықтауға арналған. Үлгiлер Si 3 N 4 (Al) 167 МэВ энергиясымен және 220
МэВ жоғары тығыздығымен Xe ионымен сәулеленген (6 × 10 14 и 2 × 10 14 см −2 , сәйкесiнше). Көлденең қима
геометриясында осы үлгiлердiң құрылымын талдау ПЭМ негiзiнде төменгi шекарасы Set ˜6,7 кэВ/нм деңгейiнде
анықталды.

Түйiн сөздер: кремний нитридi, жылдам ауыр иондар, латенттi тректер, аморфизация, жарық түсiретiн
электрондық микроскопия (ЖЭМ).

12



А.Д.Ибраева, А.Янсе Ван Вуурен, В.А.Скуратов, М.В.Здоровец

A.D. Ibrayeva 1 , A. Janse van Vuuren 2 , V.A. Skuratov 3 , M.V. Zdorovets 4

1 L.N.Gumilyov Eurasian National University, Nur-Sultan, Kazakhstan
1,4 The Institute of Nuclear Physics’ Astana branch, Nur-Sultan, Kazakhstan

2 Centre for High Resolution Transmission Electron Microscopy of N. Mandela University, Port Elizabeth, South Africa
3 G.N. Flerov Laboratory of Nuclear Reactions of Joint Institute for Nuclear Research, Dubna, Russia

About determination of the threshold ionization energy losses for the latent tracks formation in crystalline
Si 3 N 4

Abstract: This work is devoted to determine the threshold value of ionization energy loss Set for formation of latent
tracks in polycrystalline silicon nitride based on the analysis of radiation-stimulated amorphization of material. Si 3 N 4 (Al)
specimens were irradiated with 167 MeV and 220 MeV Xe ions with high fluencies (6 × 10 14 and 2 × 10 14 cm −2 , respectively).
According to cross-section TEM analysis of sample structures the lower boundary of Set has been found at level ˜6.7 keV/nm.

Keywords: silicon nitride, swift heavy ions, latent tracks, amorphization, TEM.
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