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Известно, что микроструктура и функциональные свойства магнетронных слоев оксида цинка за-
висят от ряда факторов: температуры подложек, взаимного расположения мишени и подложек, со-
става и давления остаточных и рабочих газов, мощностных характеристик разряда, степени выра-
ботки мишени, скорости осаждения слоев и т.д. В настоящее время для исследования влияния тех
или иных факторов на структуру и свойства слоев используется метод последовательного осажде-
ния серии слоев со ступенчатым изменением одного из контролируемых параметров. При этом вви-
ду большого количества действующих факторов, а также комплексного характера их воздействия,
выделение вклада каждого отдельного фактора является сложной и нетривиальной задачей. Иссле-
довано влияние температуры подложек и расстояния “мишень–подложка” на структуру и свойства
слоев оксида цинка. При этом для минимизации влияния прочих факторов с помощью оригиналь-
ной системы нагрева и позиционирования подложек реализована концепция осаждения слоев на
подложки всей серии с изменением только одного контролируемого фактора. Такая концепция
осаждения в едином вакуумном цикле существенно снижает требования к точности контроля тех-
нологических параметров процесса, уменьшает влияние на конечный результат случайных не-
учтенных факторов, а также ускоряет процесс подготовки всей серии исследуемых тонкопленочных
образцов.

DOI: 10.1134/S1992722320060023

ВВЕДЕНИЕ
Оксид цинка, обладая уникальной совокупно-

стью физических свойств и многообразием форм,
остается объектом пристального внимания мно-
гих исследовательских групп на протяжении не-
скольких десятилетий. Функциональные нано-
кристаллические материалы на основе ZnO в ви-
де тонких пленок и разнообразных наноструктур
находят все большее применение в оптоэлектро-
нике, сенсорике и преобразователях различных
видов энергии в электрическую [1–5]. В частно-
сти, прозрачные проводящие тонкие пленки на
основе ZnO, легированного элементами III груп-
пы таблицы Менделеева, рассматриваются в ка-
честве альтернативы прозрачным электродам на
основе двойного оксида индия-олова, традици-
онно применяемого в системах отображения ин-
формации и преобразователях солнечной энер-
гии [1, 6]. В свою очередь, высокоомные тексту-
рированные пленки ZnO с высокой степенью
преимущественной ориентации оси кристалли-
тов по нормали к поверхности роста могут приме-
няться в качестве пьезоэлектрических слоев в

приборах на поверхностных акустических волнах
[7, 8].

Среди многочисленных методов синтеза тон-
ких пленок ZnO наиболее широкое применение
нашел метод магнетронного распыления, обеспе-
чивающий высокую адгезию пленок при относи-
тельно низких температурах подложек и относи-
тельную простоту контроля условий роста пленок
[9, 10]. Известно, что физические и морфологиче-
ские свойства тонких пленок ZnO сильно зависят
от скорости роста слоев и энергии распыленных
частиц, которые в свою очередь задаются такими
технологическими параметрами, как мощность
распыления, давление и состав рабочего газа,
температура подложки, геометрия расположения
подложки относительно мишени [7, 11–16]. Это
обусловливает значительное количество исследо-
ваний, направленных на оптимизацию процесса
получения функциональных пленок на основе
ZnO.

Обычно для установления зависимости струк-
туры и свойств слоев от условий осаждения ис-
пользуется метод последовательного осаждения
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серии слоев при изменении одного из контроли-
руемых параметров. В то же время использование
в исследовательских установках многопозицион-
ного держателя подложек с возможностью инди-
видуального задания температуры каждой под-
ложки и ее пространственного расположения
обеспечивает возможность одновременного оса-
ждения слоев в абсолютно идентичных условиях
на несколько подложек. При этом подложки на-
ходятся при различной температуре и/или раз-
личном расположении подложек относительно
распыляемой мишени, что не только сокращает
временные и энергетические затраты на исследо-
вания и оптимизацию режимов осаждения, но и в
силу полной идентичности условий осаждения
повышает достоверность полученных результа-
тов.

В данной работе представлены результаты ис-
следования влияния расстояния “мишень–под-
ложка” и температуры подложки на микрострук-
туру и функциональные свойства тонкопленоч-
ных слоев оксида цинка, полученных в едином
цикле осаждения с использованием многопози-
ционного держателя подложек.

ОПИСАНИЕ ЭКСПЕРИМЕНТА
Функциональная схема и конструкция ис-

пользованной многопозиционной системы на-
грева и позиционирования подложек барабанного
типа подробно описаны в [17]. Установка магне-
тронного распыления оснащена турбомолекуляр-
ным насосом, обеспечивающим предельное
остаточное давление не хуже 2 × 10–4 Па, и дву-
мя планарными магнетронными узлами для рас-
пыления мишеней диаметром 51 мм. На одном
магнетроне установлена мишень из чистого ZnO,
а на другом – электропроводящая мишень из
ZnO:3 ат. % Ga (легированный галлием оксид
цинка). Обе мишени диаметром 51 мм и толщи-
ной 5 мм изготовлены методом искрового плаз-
менного спекания [18]. На каждый держатель
подложек были установлены по две подложки:
стеклянная подложка (Corning 2947) размером
30 × 25 × 1.1 мм для исследования структуры, фа-
зового состава, электрических и оптических ха-
рактеристик и термически окисленная с кремни-
евой поверхностью – размером 10 × 25 × 0.5 мм
для исследования морфологии методом сканиру-
ющей электронной микроскопии.

Первая серия образцов получена при высоко-
частотном распылении мишени нелегированного
ZnO на подложках, закрепленных на трех держа-
телях, установленных на различном расстоянии
от оси вращения барабана. При вращении бара-
бана подложки проходили над зоной эрозии ми-
шени на расстоянии 5, 6 и 7 см. Распыление про-
водили в газовой смеси аргона (чистотой
99.999%) и кислорода (чистота 99.999%) с соотно-

шением Ar/O2 = 14:1 при рабочем давлении P =
= 1 Па и подводимой мощности 110 Вт. Осажде-
ние слоев проводили при комнатной температу-
ре. Скорость вращения барабана с подложками
составляла 10 об./мин, длительность процесса
осаждения – 180 мин.

Вторая серия образцов – прозрачные проводя-
щие слои на основе ZnO – получена при магне-
тронном распылении мишени ZnO:Ga на посто-
янном токе. Подложки фиксировали на четырех
держателях, симметрично расположенных отно-
сительно оси вращения (расстояние “мишень–
подложка” LМ–П составляло 10 см). При этом
один из держателей не нагревался, а температура
остальных трех поддерживалась с помощью
ПИД-регуляторов температуры (ОВЕН ТРМ10)
на уровне 120, 180 и 240°С соответственно. Рас-
пыление проводили в атмосфере аргона чистотой
99.999% при рабочем давлении 0.15 Па, в режиме

Рис. 1. Микрофотографии тонких пленок ZnO, оса-
жденных в едином вакуумном цикле при различных
расстояниях “мишень–подложка”: а – 7, б – 6, в – 5 см.

1 мкм

(a)

(б)

(в)
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стабилизации тока. Ток разряда составлял 120 мА.
Скорость вращения барабана с подложками –
10 об./мин, длительность процесса осаждения –
180 мин.

Морфологию полученных тонкопленочных
образцов исследовали с использованием скани-
рующей электронной микроскопии (SEM Leo-
1450). Скорость роста оценивали из данных элек-

тронной микроскопии при исследовании попе-
речного скола образцов. Метод рентгеновской
дифракции (XRD) использовали для изучения
фазового состава и структуры осажденных пле-
нок (порошковый рентгеновский дифрактометр
PANalytical X’PERT PRO MPD с длиной волны
излучения (CuKα) λ = 0.15418 нм). Параметр кри-
сталлической решетки с рассчитывали из поло-
жения рефлекса 004 ZnO, а область когерентного
рассеяния оценивали по данным рефлекса 002
ZnO [19].

Электрические и оптические характеристики
прозрачных проводящих тонких пленок ZnO:Ga
оценивали с использованием стандартного четы-
рехзондового метода (ИУС-3) и оптической спек-
трометрии (Shimadzu UV-3600) соответственно.

РЕЗУЛЬТАТЫ И ИХ ОБСУЖДЕНИЕ
Все тонкопленочные образцы, полученные

при распылении керамической мишени ZnO в
среде Ar–O2, характеризуются высоким удель-
ным сопротивлением (ρ >105 Ом см) и прозрачно-
стью без цветовой окраски в проходящем свете.
Это указывает на то, что данные условия роста
препятствуют формированию в пленках меж-
узельных атомов Zn, основного вида собственных
дефектов n-типа в ZnO [20, 21].

На рис. 1 приведены данные сканирующей
электронной микроскопии (СЭМ) тонкопленоч-
ных образцов ZnO, напыленных при различном
расстоянии “мишень–подложка”. Можно ви-
деть, что с изменением LМ–П морфология поверх-

Таблица 1. Характеристики тонких пленок ZnO в зависимости от растояния “мишень–подложка” LМ–П

Примечание. d – толщина пленки,  – скорость осаждения пленки, 2θ002 – положение рефлекса 002 ZnO, β002 – его инте-
гральная ширина, c – параметр кристаллической решетки ZnO, D002 – средний размер нанокристаллитов ZnO в пленке.

LМ–П, см d, нм , нм/мин 2θ002, град β002, град с, нм D002, нм

7 520 2.89 34.156 0.243 0.5252 ± 0.0001 36
6 710 3.94 34.176 0.248 0.5249 ± 0.0001 35
5 1100 6.11 34.204 0.270 0.5245 ± 0.0001 32

v

v

Рис. 2. Участок дифрактограмм с рефлексом 002 ZnO
для тонких пленок, осажденных при различном рас-
стоянии “мишень–подложка”: 1 – 7, 2 – 6, 3 – 5 см.
Штриховой линией на оси абсцисс отмечено положе-
ние рефлекса 2θ0 = 34.42°, соответствующее таблич-
ному значению параметра с0 = 0.5207 нм гексагональ-
ной кристаллической решетки ZnO со структурой
вюрцита (карта PDF № 00-036-1451).

37
2�, град

363534
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Таблица 2. Характеристики тонких прозрачных проводящих пленок ZnO в зависимости от температуры подлож-
ки Tп

Примечание. d – толщина пленки,  – скорость осаждения пленки, c – параметр кристаллической решетки ZnO, D002 – сред-
ний размер нанокристаллитов ZnO в пленке, R – поверхностное сопротивление, ρ – удельное сопротивление, T% – средний
коэффициент оптического пропускания в видимой области спектра (400–700 нм).

Tп, °С d, нм , нм/мин с, нм
D002, 
нм R, Ом/см2 ρ, Ом см T%

без нагрева 260 1.44 0.5290 ± 0.001 4 348 9.1 × 10–3 90.44
120 270 1.50 0.5286 ± 0.001 5 210 5.7 × 10–3 91.18
180 300 1.67 0.5289 ± 0.001 10 63 1.9 × 10–3 90.23
240 310 1.72 0.5229 ± 0.0001 44 14.2 4.3 × 10–4 94.55

v

v
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ности значительно видоизменяется. С уменьше-
нием LМ–П наблюдается увеличение латерального
размера зерен на поверхности пленки и ее рельеф

становится более развитым. Все пленки имеют
характерную столбчатую структуру. Поперечный
диаметр столбов увеличивается с уменьшением
LМ–П. Оценка скорости роста из данных СЭМ по-
казала более чем двухкратное уменьшение скоро-
сти осаждения при увеличении расстояния LМ–П
с 5 до 7 см (табл. 1).

Согласно данным XRD все образцы имеют яр-
ко выраженную текстуру с ориентацией оси с
кристаллитов ZnO, имеющих структуру вюрцита,
по нормали к поверхности роста. На рис. 2 приве-
ден участок дифрактограмм с рефлексом 002 ZnO
для образцов, полученных при различном LМ–П.

Отметим, что с уменьшением LМ–П наблюдает-
ся заметное увеличение интенсивности рефлекса,
сдвиг положения рефлекса в сторону больших уг-
лов 2θ и некоторое увеличение интегральной ши-
рины рефлекса. Рост интенсивности рефлекса
коррелирует с данными по толщине пленок ZnO.
Сдвиг рефлекса в сторону табличного для ZnO
значения (2θ0 = 34.42°; PDF № 00-036-1451) ука-
зывает на снижение сжимающих макронапряже-
ний в плоскости пленки ZnO при уменьшении
LМ–П [22]. В свою очередь, наблюдаемое при этом
увеличение интегральной ширины β, свидетель-
ствующее об уменьшении среднего размера
кристаллитов D002, указывает на то, что харак-
тер изменения микроструктуры пленок ZnO
с изменением расстояния “мишень–подложка”
обусловлен несколькими конкурирующими яв-
лениями [23]. При малых расстояниях между ми-
шенью и подложкой распыленные частицы (ато-
мы, молекулы, кластеры) вблизи подложки обла-
дают более высокой энергией и, следовательно,
более высокой подвижностью на поверхности
растущей пленки, что должно способствовать
формированию менее дефектной, свободной от
напряжений пленки. В то же время высокие ско-
рости роста и усиление ионной и электронной
бомабардировки растущей поверхности при ма-
лых расстояниях LМ–П должны ухудшать кристал-
личность формируемой пленки. Из данных
табл. 1, в которой обобщены основные характе-
ристики высокоомных пленок ZnO, напыленных
при различных расстояниях “мишень–подлож-
ка” с использованием многопозиционного дер-
жателя подложек, можно сделать вывод, что для
получения высокоориентированных пленок ZnO
с высокой скоростью на неподогреваемых под-
ложках необходимо снижать расстояние между
мишенью и подложкой [24].

Известно, что для достижения низких удель-
ных сопротивлений в прозрачных проводящих
пленках на основе ZnO необходимо вести про-
цесс напыления при минимально возможном
давлении инертного рабочего газа [11, 25]. При
этом напыляемые пленки характеризуются высо-
кой концентрацией свободных носителей заряда,

Рис. 3. Микрофотографии поверхности тонких пле-
нок ZnO:Ga, полученных при различной температуре
подложки: а – без нагрева (RT); б – 120, в – 180, г –
240°С. На вставках приведены микрофотографии по-
перечных сколов тонких пленок.

1 мкм

300 нм

300 нм

300 нм

300 нм

(a)

(б)

(в)

(г)
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значительная доля которых обусловлена соб-
ственными дефектами n-типа [20, 26]. В связи с
этим при исследовании влияния температуры
подложки на функциональные характеристики
прозрачных проводящих пленок процесс напы-
ления был проведен при давлении Ar порядка
0.15 Па. Для достижения однородности пленки по
толщине на всей поверхности подложки расстоя-
ние между мишенью и подложкой LМ–П было уве-
личено до 10 см.

На рис. 3 приведены микрофотографии по-
верхности и поперечного скола тонких пленок
ZnO:Ga, напыленных в единном цикле на под-
ложки, находящиеся при разных температурах.
Можно видеть, что с ростом температуры под-
ложки снижается рельеф поверхности пленок и
морфология поверхности и поперчного скола
становится более однородной. Результаты изме-
рения толщины слоев приведены в табл. 2. При-
мечательно, что с ростом температуры подложки,
наблюдается увеличение скорости осаждения
пленки. Это может быть обусловлено наличием в
составе потока реагентов значительной доли не-
окисленного цинка, вероятность окисления ко-
торого на поверхности роста увеличивается с уве-
личением температуры подложек [27].

Анализ XRD показал, что температура под-
ложки играет существенную роль в формирова-
нии кристаллической фазы в пленке ZnO:Ga.
В отсутствие нагрева подложки формируются по-
ликристаллические слои низкого структурного
совершенства с параметром решетки c =
= 0.5293 нм, сильно увеличенным по сравнению с
табличным значением (с0 = 0.5207 нм; PDF № 00-
036-1451), и средним размером кристаллитов
D002 = 4 нм. С увеличением температуры подлож-
ки до 180°С параметр с почти не изменяется, а

средний размер кристаллитов увеличивается до
значения D002 = 10 нм. Радикальное изменение
параметра c в сторону табличного значения на-
блюдается при температуре подложки выше
200°С. Средний размер кристаллитов при этом
увеличивался до 44 нм.

Высокая степень аморфизации тонких пле-
нок, напыленных на подложки при температурах
ниже 200°С, может быть связана с двумя фактора-
ми: внедрением цинка в междоузлия решетки
ZnO [15] и замораживанием радиационных де-
фектов, обусловленных бомбардировкой расту-
щей поверхности высокоэнергетичными заря-
женными частицами [26]. С ростом температуры
синтеза влияние обоих факторов снижается из-за
включения механизма поверхностной диффузии,
при 300°С наблюдаются существенное улучше-
ние кристалличности пленок и рост среднего раз-
мера кристаллитов ZnO. Этот результат находит-
ся в хорошем согласии с результатами измерения
электрических характеристик (табл. 2).

Согласно данным оптической спектрометрии
(рис. 4) все тонкопленочные образцы ZnO:Ga де-
монстрируют высокую прозрачность, средний
коэффициент оптического пропускания T% в ви-
димой области спектра (400–700 нм) выше 90%.
При этом в коротковолновой области спектра с
ростом температуры подложки наблюдается
сдвиг края поглощения, обусловленный эффек-
том Бурштейна–Мосса.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
С использованием многопозиционной систе-

мы нагрева и позиционирования подложек бара-
банного типа, предусматривающей возможность
индивидуального задания положения и темпера-

Рис. 4. Спектры оптического пропускания прозрачных проводящих пленок ZnO:Ga, осажденных в едином вакуумном
цикле при различных температурах подложек: 1 – без нагрева, 2 – 120, 3 – 180, 4 – 240°С. На вставке – спектры про-
пускания пленок в видимом диапазоне длин волн.
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туры каждого держателя, реализована концепция
одновременного осаждения в идентичных усло-
виях серии слоев при изменении только одного
контролируемого параметра. Такая концепция
уменьшает влияние на конечный результат слу-
чайных неучтенных факторов, а также ускоряет
процесс подготовки всей серии исследуемых тон-
копленочных образцов. В качестве примера при-
менения данного подхода при оптимизации ре-
жимов осаждения полупроводниковых тонких
пленок функционального назначения исследова-
ны зависимости скорости осаждения, морфоло-
гии, структуры, электрических и оптических ха-
рактеристик нанокристаллических пленок на ос-
нове ZnO от расстояния “мишень–подложка” и
температуры осаждения. Монотонность и взаим-
ная корреляция полученных зависимостей свиде-
тельствуют об идентичности условий осаждения
и, как следствие, минимизации влияния неучтен-
ных случайных факторов. Предложенный подход
может быть использован при формировании на-
нокристаллических пленок самого широкого
класса соединений.

Работа проведена при поддержке Министер-
ства науки и высшего образования РФ в рамках
выполнения Государственных заданий Дагестан-
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РАН и Федерального научно-исследовательского
центра “Кристаллография и фотоника” РАН, а так-
же при поддержке Российского фонда фундамен-
тальных исследований (гранты № 20-07-00760 А,
18-29-12099 мк). Работа выполнена с использова-
нием оборудования ЦКП ФНИЦ “Кристаллогра-
фия и фотоника” при поддержке Минобрнауки
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