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ИССЛЕДОВАНИЕ С ИСПОЛЬЗОВАНИЕМ РЕНТГЕНОВСКОГО 
И СИНХРОТРОННОГО ИЗЛУЧЕНИЙ ДЕФЕКТНОЙ 
СТРУКТУРЫ ЭПИТАКСИАЛЬНЫХ ПЛЕНОК ZnO, 

ВЫРАЩЕННЫХ МЕТОДОМ МАГНЕТРОННОГО ОСАЖДЕНИЯ 
НА ПОДЛОЖКАХ Al2O3, LaMgAl11O19 ОРИЕНТАЦИИ (0001)
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Представлены результаты исследования структурных особенностей образцов пленок оксида цинка,
полученных методом магнетронного осаждения на сколах гексаалюмината лантана-магния и по-
верхности сапфировых подложек с буферным слоем золота. Анализ структуры и морфологии пле-
нок проведен с применением комплекса методов, включая высокоразрешающую рентгеновскую
дифрактометрию, метод построения полюсных фигур и просвечивающую электронную микроско-
пию. Показано, что при использовании сколов гексаалюмината лантана-магния формируется эпи-
таксиальная пленка ZnO без признаков ростовых поворотных доменов. Использование буферного
слоя золота при росте на сапфировых подложках приводит к улучшению кристаллического качества
пленок ZnO, однако полного подавления доменного роста не происходит.
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ВВЕДЕНИЕ
В последнее время возрос интерес к пленкам

ZnO в связи с возможностью изготовления уль-
трафиолетовых светоизлучающих и лазерных
устройств на их основе [1, 2]. УФ-излучение вы-
звано рекомбинацией свободного экситона и на-
блюдается в ZnO при комнатной и даже более вы-
соких температурах [3, 4].

Эффективность световыхода напрямую зави-
сит от структурного совершенства пленок ZnO.
Традиционно используемые в светоизлучающих
устройствах сапфировые подложки базисной
ориентации не полностью удовлетворяют требо-
ваниям в связи со значительным рассогласовани-
ем решеток пленки и подложки более 18%. Кроме
того, азимутально кристаллиты ZnO в базисной
плоскости подложки сапфира ориентируются в
двух направлениях, образуя ростовые домены,
развернутые на 30°. Для повышения кристалли-
ческого качества пленок применяются различные
методы: подбор подложек, нанесение буферных
слоев, подбор параметров синтеза, управление

потоками отдельных компонент в процессе роста
пленки. В условиях необходимости массового из-
готовления устройств требуются масштабирова-
ние и удешевление процесса синтеза ZnO. С этой
точки зрения оптимальными представляются ис-
пользование буферных слоев и подбор подходя-
щих по параметрам подложек. В связи с этим
предлагается использовать буферные слои золота
и подложки гексаалюмината лантана-магния
LaMgAl11O19. В [5] было показано, что пленка
ZnO с буферным слоем золота демонстрирует вы-
сокую кристалличность и однородную морфоло-
гию поверхности. Монокристалл LaMgAl11O19
имеет совершенную спайность по (0001), что
обеспечивает малую шероховатость поверхности
скола. При эпитаксии ZnO на сколах LaMgAl11O19
по плоскости (0001) решетка ZnO развернута во-
круг общего с LaMgAl11O19 направления [0001] на
30° и рассогласование гексагональных решеток
пленки и подложки минимально и составляет
~0.7%.
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Эффективными методами исследования осо-
бенностей дефектной структуры тонких пленок
являются рентгеновские методы [6–9]. Так, в [10]
с использованием лабораторного источника
рентгеновского излучения проведен анализ пле-
нок ZnO на подложках c-Al2O3, и выявлена зако-
номерность изменения латеральной структуры по
мере увеличения толщины пленки, зависящая от
локального плавающего потенциала в методе
магнетронного осаждения.

В данной работе для определения более точ-
ных значений параметров структуры был приме-
нен метод Вильямсона–Холла, который позволя-
ет разделить вклад в уширение дифракционных
пиков от микронапряжений и размеров областей
когерентного рассеяния в образце. Для реализа-
ции этого метода необходимо знать полуширины
трех и более порядков дифракционного отраже-
ния. Дифракционные данные, полученные на ла-
бораторном источнике рентгеновского излуче-
ния, имеют характерно уширенные кривые ди-
фракционного отражения вследствие влияния
инструментальной функции, вклад в которую да-
ют параметры интенсивности соотношения сиг-
нал/шум и расходимости рентгеновского пучка
дифрактометра (~350 мкрад). Указанные особен-
ности затрудняют оценку полуширины дальних
порядков отражения пленок ZnO. Решением дан-
ной проблемы является применение синхротрон-
ного излучения (СИ), обладающего ярким источ-
ником излучения и низкой угловой расходимо-
стью ~40 мкрад.

В настоящей работе представлены результаты
исследования структурных и морфологических
особенностей образцов пленок ZnO, полученных
методом магнетронного осаждения на сколах гек-
саалюмината лантана-магния и поверхности сап-
фировых подложек с буферным слоем золота.
Анализ структуры пленок был проведен с исполь-
зованием как лабораторного источника рентге-
новского излучения (аналогично [10]), так и с
применением СИ.

МАТЕРИАЛЫ И МЕТОДЫ
Подготовка образцов. Пленки ZnO осаждали в

камере магнетронного распыления на подложки
двух типов: тип I – свежие (полученные непо-
средственно перед нанесением пленки) сколы
монокристаллов LaMgAl11O19 ориентации (0001)
[11]; тип II – Al2O3 с ориентацией (0001) с буфер-
ным подслоем золота [12]. Подложки нагревали
до температуры 650°С в атмосфере кислорода при
давлении 1.33 Па и постоянном токе (плотность
тока j = 10–60 мА см–2), скорость роста пленки
составляла ~2 нм с–1. В [6] было показано, что ре-
кристаллизации поверхности свежих сколов мо-
нокристаллов LaMgAl11O19 при температуре

650°С не происходит. Буферный подслой золота,
в соответствии с [5], использовали для повыше-
ния эпитаксиального качества пленки ZnO.

Рентгенодифракционные исследования. Синхро-
тронные дифракционные исследования проводи-
ли на станции РКФМ “КИСИ-Курчатов” на
энергии 16 кэВ. Монохроматизацию излучения
осуществляли с использованием двухкристально-
го монохроматора Si [111]. Кривые дифракцион-
ного отражения (КДО) регистрировали в двух-
кристальной схеме. Регистрацию дифрагирован-
ного излучения осуществляли интегральным
сцинтилляционным детектором. Размер пучка
перед образцом определялся щелями и составлял
0.1 × 0.1 мм2. Подробная информация об оптиче-
ской схеме и параметрах синхротронной станции
приведена в [13]. Стандартные методики реги-
страции КДО в режиме θ/2θ-сканирования и
кривых качания путем ω-сканирования описаны
в [10, 14].

Лабораторные исследования проводили на
рентгеновском дифрактометре, оснащенном ис-
точником с вращающимся анодом, излучение
CuKα1 (λ = 1.54056 Å). Регистрацию дифракцион-
ных зависимостей осуществляли в двухкристаль-
ной рентгенооптической схеме с использованием
монохроматора Ge [220] с двукратным отражени-
ем при горизонтальном расположении образца в
геометрии Брэгга.

Метод построения полюсных фигур (ПФ) поз-
воляет выявить преимущественную ориентацию
зерен пленки или распределение их ориентаций
(текстура), получить информацию о кристалло-
графической симметрии в образце [15, 16]. По-
люсные фигуры образцов были получены на ла-
бораторном источнике рентгеновского излуче-
ния.

В настоящей работе определяли разориента-
цию выбранных кристаллических плоскостей
пленки относительно решетки подложки в лате-
ральной плоскости (плоскости границы раздела
пленка/подложка). С этой целью осуществляли
сканирование по угловой оси гониометра ϕ во-
круг нормали к поверхности подложки для вы-
бранных асимметричных отражений пленки 11 2
и подложки 11 9.

Расчет кристаллографических параметров
структуры проводили в нормальном направле-
нии – вдоль оси qz (ось регистрации КДО) с помо-
щью метода Вильямсона–Холла, позволяющего
разделить вклад микронапряжений в структуре и
размера областей когерентного рассеяния (ОКР)
в уширение дифракционных пиков исследуемых
пленок ZnO [17]:

2
2

( ) ( ) ( )= ε × +
2

2 2 λFWHM(2θ)cos(θ) 4 sin θ)   ,(
L
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где FWHM(2θ) – полуширина i-го дифракцион-
ного пика пленки на КДО, построенной в двой-
ных углах, θэксп – экспериментальный угол Брэг-
га, λ – длина волны используемого излучения, ε –
микронапряжения в структуре пленки, L – раз-
мер ОКР.

Зависимость величины FWHM(2θ)·cos(θ) от
4sin θ для отражений 002, 004, 006 была аппрок-
симирована линейной функцией и определены
L и ε.

Исследования методами электронной микро-
скопии. Пробоподготовку образцов для просве-
чивающей электронной микроскопии (ПЭМ)
проводили на растровом электронно-ионном
микроскопе (РЭМ) “Scios” (FEI, США). По
стандартной методике с помощью фокусирован-
ного ионного пучка (ФИП) были приготовлены
поперечные срезы структур “пленка/подложка”
перпендикулярно центральной оси роста стерж-
невидных отростков тетраподов ZnO. Для защи-
ты поверхности образца при его приготовлении
наносили технологический слой Pt толщиной 1–
3 мкм со всех сторон образца. Поперечные сре-
зы изучали на ПЭМ “Osiris” (FEI, USA) при
ускоряющем напряжении 200 кВ в режимах
ПЭМ, высокоразрешающей электронной мик-
роскопии (ВРЭМ), сканирующе-просвечиваю-
щей электронной микроскопии (СПЭМ), а так-
же с использованием рентгеновского энерго-
дисперсионного спектрометра.

РЕЗУЛЬТАТЫ И ИХ ОБСУЖДЕНИЕ
Рентгенодифракционные исследования. На

рис. 1а представлена дифрактограмма образца
ZnO/Au/Al2O3 в широком угловом диапазоне, от-
мечены дифракционные индексы отражений от
кристаллографических плоскостей пленки ZnO и
подложки Al2O3. На дифрактограмме отмечены
порядки отражений для семейства плоскостей
(0001) пленки и подложки, а также отражения слоя
Au. Дифрактограмма образца ZnO/LaMgAl11O19
имела аналогичный вид. Синхротронные иссле-
дования (рис. 1б–1д) позволили выявить в образ-
цах пленок ZnO как несовершенство их кристал-
лической структуры, так и ряд ее особенностей.

На рис. 1б, 1в показаны полученные на источ-
нике СИ КДО 0004 ZnO исследуемых образцов
ZnO/Au/Al2O3 и ZnO/LaMgAl11O19 соответствен-
но. В случае образца ZnO/Au/Al2O3 максимум ин-
тенсивности соответствует величине угла Брэгга
θB = 17.154°, а в случае ZnO/LaMgAl11O19 – θB =
= 17.275°, что согласуется с данными [18]. С ис-
пользованием полученных величин полуширины
КДО на полувысоте (FWHM) и углов θB были
определены средние размеры ОКР и микрона-
пряжения в структуре пленок по формуле (1), ко-
торые составили: L = 855 ± 129 нм, εэксп = 0.020 ±

± 0.003% для образца ZnO/Au/Al2O3; L = 170 ±
± 12 нм, εэксп = 0.054 ± 0.023% для образца
ZnO/LaMgAl11O19 (табл. 1).

На рис. 1г, 1д представлены зависимости ин-
тенсивности отражений 0002, 0004, 0006 исследу-
емых образцов пленок ZnO, полученные в режи-
ме ω-сканирования. Видно, что для каждого из
образцов полуширины кривых отражения ука-
занных рефлексов практически совпадают. По
порядку величины уширение указанных кривых
свидетельствует о наличии мозаичной структуры
и значительном разбросе по углам наклона кри-
сталлитов в пленках ZnO (табл. 1). Поскольку
ширина пиков (рис. 1г, 1д) не изменяется в зави-
симости от порядка отражения, не представляет-
ся возможным оценить латеральный размер ОКР
в соответствии с [19].

Также по экспериментальным синхротрон-
ным данным были определены величины раз-
броса по углам наклона кристаллитов δ в струк-
туре исследуемых пленок ZnO (табл. 1). Вели-
чина δ соответствует полуширине кривой
отражения, полученной в режиме ω-сканирова-
ния (рис. 1г, 1д).

Экспериментально определена латеральная
разориентация кристаллической решетки пленки
ZnO относительно решетки подложки. В направ-
лении [11 0] кристаллографические элементар-
ные ячейки пленки ZnO образцов ZnO/Au/Al2O3
и ZnO/LaMgAl11O19 разориентированы относи-
тельно подложки на 30° (рис. 2б, 2г), но в структу-
ре пленки образца ZnO/Au/Al2O3 также присут-
ствуют кристаллиты, ориентация которых совпа-
дает с ориентацией подложки (рис. 2б).

На рис. 2а представлена экспериментальная
ПФ образца ZnO/Au/Al2O3, дифракционные от-
ражения обозначены стрелками. Уширение отра-
жения ( ) ZnO вдоль азимутального угла ска-
нирования подтверждает вывод о наличии
аморфной составляющей слоя и мозаичности
структуры. На ПФ образца ZnO/LaMgAl11O19

(рис. 2в) отражения ( ) являются “точечны-
ми”, из чего можно сделать вывод о малой разори-
ентации кристаллитов в плоскости слоя (относи-
тельно направления [11 2]).

2

1122

1122

2

Таблица 1. Структурные параметры исследуемых пле-
нок ZnO, определенные по экспериментальным данным

εэксп, % L, нм δ, град

Образец 
ZnO/Au/Al2O3

0.020 ± 0.003 855 ± 129 0.44 ± 0.05

Образец 
ZnO/LaMgAl11O19

0.054 ± 0.023 170 ± 12 0.23 ± 0.02
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Рис. 1. Экспериментальные зависимости интенсивности дифракционного отражения образцов пленки ZnO: а – КДО
образца ZnO/Au/Al2O3 в широком угловом диапазоне, б, в – КДО 0004 образцов ZnO/Au/Al2O3 и ZnO/LaMgAl11O19
соответственно, FWHM – полуширина кривой отражения, г, д – зависимости интенсивности отражений 0002 (тре-
угольник), 0004 (квадрат) и 0006 (круг) образцов ZnO/Au/Al2O3 и ZnO/LaMgAl11O19 соответственно, полученные в ре-
жиме ω-сканирования.
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Исследования методами электронной микроско-
пии. Для исследования образца ZnO/Au/Al2O3 ме-
тодом РЭМ с использованием ФИП были сдела-
ны углубления для наблюдения слоистой струк-
туры образца, а также выполнена полировка
грани перпендикулярной поверхности образца
для выявления толщины слоя ZnO, а также слоя
Au. На рис. 3а показана микрофотография такого
среза с обозначением толщин пленок, характер-
ных для образца. Толщина измеренного слоя ZnO
составила ~8.5 мкм, а слоя Au ~45 нм. Далее была
выполнена пробоподготовка образца методом
ФИП для ПЭМ с целью выявления тонкой струк-
туры пленки ZnO. На рис. 3б показано СПЭМ-
изображение пленки ZnO. Средняя ширина кри-
сталлитов ZnO, рассчитанная по секущей парал-

лельно поверхности образца, составила 500 нм.
При этом ввиду толщины полученного для ПЭМ
тонкого среза образца ~70 нм есть вероятность
попадания лишь краев кристаллитов в видимую
область на изображении электронной микроско-
пии, так как охвачена лишь малая область от всей
кристаллической пленки. Кристаллиты пред-
ставляют собой столбчатые структуры, которые
растут от поверхности и перпендикулярно пленке
Au на всю толщину слоя ZnO. Получены микро-
фотографии границы раздела двух кристаллитов
ZnO. Расчет межплоскостных расстояний струк-
туры по микрофотографиям и преобразованию
Фурье показывает соответствие кристаллитов

Рис. 2. Полюсные фигуры исследуемых образцов ZnO/Au/Al2O3 (а) и ZnO/LaMgAl11O19 (б) и их азимутальные сечения
(б, г), отражение ; б, г – пунктирной линией показаны отражения подложки Al2O3, сплошной линией – пленки
ZnO. Результаты получены на лабораторном рентгеновском дифрактометре.
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структуре ZnO. Кристаллиты ZnO развернуты
друг относительно друга на различные углы, что
было описано ранее.

Также с помощью ФИП был приготовлен об-
разец ZnO/LaMgAl11O19. Толщина кристалличе-
ской пленки ZnO составляет от 250 до 300 нм.
Пленка состоит из кристаллитов (столбчатых
структур), растущих перпендикулярно поверхно-
сти кристалла LaMgAl11O19 и имеющих зачастую

границы неровной формы. Верхняя граница
пленки имеет волнообразную форму, что, по-
видимому, связано с разной скоростью роста
отдельных кристаллитов. Как показано в [20],
преимущественная ориентация пленки ZnO от-
носительно скола кристалла LaMgAl11O19 в на-
правлении (0001) также (0001), что видно на по-
лученных методом ПЭМ микрофотографиях
(рис. 3в, 3г).

Рис. 3. Результаты исследований образцов методами электронной микроскопии: а – РЭМ-изображение среза образца
ZnO/Au/Al2O3, б – ВРЭМ-изображение границы раздела кристаллитов ZnO образца ZnO/Au/Al2O3, в – ПЭМ-изоб-
ражение слоистой структуры подложки LaMgAl11O19, пленки ZnO и напыленными электронным (Pt-e) и ионным
(Pt-i) защитными слоями платины в образце ZnO/LaMgAl11O19, г – ВРЭМ-изображение границы раздела пленки ZnO
и подложки LaMgAl11O19 в образце ZnO/LaMgAl11O19.
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Из экспериментальных данных (рис. 2) видно,
что пленка ZnO образца ZnO/LaMgAl11O19 обра-
зована кристаллитами, латерально повернуты-
ми на 30° относительно решетки подложки (тип
кристаллитов А). При этом наличие сравни-
тельно узких (полуширина 0.39° ± 0.01°) и яр-
ких пиков отражений на ПФ свидетельствует о
незначительном разбросе значений разориен-
тации различных кристаллитов данного типа.

В структуре более толстой пленки ZnO/Au/
Al2O3 проявляется бидоменная структура, где
присутствует дополнительный тип кристаллитов
(тип В), соответствующих случаю роста, когда их
латеральная ориентация совпадает с ориентацией
подложки. Для кристаллитов А-типа на ПФ так-
же наблюдаются сравнительно узкие пики отра-
жений (1.03° ± 0.09°), в то время как для В-типа
пики значительно уширены (19° ± 1°) и менее ин-
тенсивны, что говорит о достаточно сильной раз-
ориентации и несовершенстве кристаллической
структуры. Сравнение интегральных интенсив-
ностей пиков на ПФ, соответствующих двум ти-
пам кристаллитов, показывает, что объемная до-
ля кристаллитов А-типа составляет лишь ~10%.

Сравнивая эти данные с результатами, полу-
ченными в [10], можно предположить, что в слу-
чае более толстой пленки ZnO/Au/Al2O3 на на-
чальных стадиях также происходит рост кристал-
литов ZnO А-типа. После достижения
критической толщины ~200 нм пленки ZnO в
структуре формируется В-тип кристаллитов. Та-
ким образом, структура пленки ZnO/Au/Al2O3 со-
стоит из двух областей: тонкий эпитаксиальный
слой ZnO на подложке и основной, более дефект-
ный слой пленки, образованный преимуще-
ственно столбчатыми кристаллитами (зернами).

Поскольку возможно, что толщина пленки ок-
сида цинка на подложке LaMgAl11O19 не является
критической для формирования В-типа кристал-
литов, как описывалось в [10], прямое сравнение
двух образцов сложно провести корректно.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
Проведены рентгенодифракционные исследо-

вания структурных и морфологических особен-
ностей образцов пленок оксида цинка, получен-
ных методом магнетронного осаждения на све-
жих сколах гексаалюмината лантана-магния и
поверхности сапфировых подложек с буферным
слоем золота. Анализ структуры пленок был про-
веден с применением лабораторного источника
рентгеновского излучения и на источнике син-
хротронного излучения “КИСИ-Курчатов”. Реа-
лизованы рентгенодифракционные методы ис-
следования, такие как высокоразрешающая двух-
кристальная рентгеновская дифрактометрия с
использованием СИ и метод построения полюс-

ных фигур, а также были проведены исследова-
ния с применением просвечивающей электрон-
ной микроскопии.

Рентгенодифракционными методами получе-
ны данные как о микроструктуре (строении) об-
разцов пленок ZnO, так и совершенстве их кри-
сталлической структуры. Определены значения
микронапряжений в кристаллической структуре,
средний размер ОКР по нормали к поверхности
подложки, угловой разброс кристаллитов отно-
сительно заданной ориентации, дана оценка
структурного совершенства полученных пленок.
При этом применение СИ позволило получить
параметры структуры дефектных кристалличе-
ских пленок ZnO/Au/Al2O3 и ZnO/LaMgAl11O19
по методу Вильямсона–Холла. Указанные выво-
ды о микроструктуре пленок согласуются с ре-
зультатами, полученными методами электронной
микроскопии.

Обнаружены два типа кристаллитов (доменов)
в образце ZnO на подложке сапфира с буферным
слоем золота, имеющие различную латеральную
ориентацию относительно кристаллической ре-
шетки подложки. Показано, что при использова-
нии свежих сколов LaMgAl11O19 формируется
эпитаксиальная пленка ZnO без признаков ро-
стовых поворотных доменов.

Авторы выражают благодарность О.А. Кон-
дратьеву (НИЦ “Курчатовский институт”) за по-
мощь в реализации рентгенодифракционных
экспериментов.
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