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Исследовано влияние давления рабочего газа P ≈ 1.33−0.09 Pa и температуры подложки Ts ≈ 77−550K

на текстуру и микроструктуру пленок никеля, получаемых магнетронным распылением на подложках SiO2/Si.

Показано, что при ростовых параметрах P ≈ 0.13−0.09 Pa и Ts ≈ 300−550K, обеспечивающих высокую

миграционную способность адатомов никеля на подложке, формируются пленки Ni(200) с переходным типом

микроструктуры, для которого характерно изменение структуры от квазиоднородной к квазистолбчатой

при достижении пленкой критической толщины. В условиях низкой миграционной способности, которая

реализуется при P ≈ 1.33−0.3 Pa или за счет охлаждения подложки до Ts ≈ 77K, формируются пленки

Ni(111) со столбчатой микроструктурой и высокой пористостью.

Введение

Интерес к получению и исследованию текстуриро-

ванных пленок ферромагнитных металлов, в частности

пленок никеля, связан c сильной зависимостью свойств

пленок от их микроструктурного строения и кристал-

лографической ориентации [1–9]. Так, кристаллографи-
ческая ориентация (текстура) и микроструктурное стро-

ение пленок никеля влияют на их магнитные [4,5,7,9],
электрические [3,5,8], механические [1–3] свойства, кор-
розионную стойкость и склонность к окислению [10,11].
Возможность получения текстурированных пленок ни-

келя с заданной кристаллографической ориентацией

во многом определяет перспективу их применения в

качестве ориентирующего подслоя для роста пленок

графена [12] или пленок Cu(100) [13], обладающих

высокой стойкостью к тепловой миграции внутренних

упругих напряжений [14]. Нужно также отметить, что

перспектива создания устройств с перпендикулярной

магнитной памятью на основе многослойных структур

Ni(100)/Cu(100) [15,16] и их интеграция с современ-

ными полупроводниковыми устройствами, в которых в

качестве подложки зачастую используется SiO2/Si, также

подразумевает разработку методов управления тексту-

рой пленок никеля, в частности получения текстуриро-

ванных пленок Ni(200) на неориентирующих подложках.

Известно, что метод нанесения и выбор ростовых ре-

жимов оказывают значительное влияние на структурные

свойства получаемых пленок [1–9]. Применительно к

пленкам никеля, получаемым магнетронным распылени-

ем на неориентирующей подложке, на сегодняшний день

наиболее широко обсуждались условия формирования,

свойства и микроструктурное строение текстурирован-

ных пленок Ni(111) [1–3,5,7], а также поликристал-

лических пленок никеля без преимущественной кри-

сталлографической ориентации [9]. Возможность фор-

мирования текстурированных пленок Ni(200), осаждае-
мых магнетронным распылением на неориентирующую

подложку (SiO2/Si), на сегодняшний день обсуждалась

только в работах [13,17]. При этом вопрос о влиянии

температуры подложки на степень текстурированности

пленок Ni(200), механизм формирования текстуры в

зависимости от давления рабочего газа, а также связь

микроструктурного строения пленок никеля с их тексту-

рой не обсуждались. Принимая это во внимание, целью

настоящей работы стало выявление закономерностей

формирования текстуры (200) и (111) и микроструктур-

ного строения пленок никеля, осаждаемых магнетрон-

ным распылением на подложках SiO2/Si в зависимости

от давления рабочего газа (P ≈ 1.33−0.09 Pa) и темпе-

ратуры подложки (Ts ≈ 77−550K).

Эксперимент

Осаждение пленок никеля (Ni) осуществлялось с

помощью планарной магнетронной распылительной си-

стемы на базе установки ВУП-5. Предельное остаточное

давление в рабочей камере не превышало 0.2mPa. Для

напыления использовались мишени из никеля чисто-

той 99.95% (Williams) и аргон марки ОЧ (99.998%).
Расстояние между мишенью и подложкой составляло

L ≈ 75mm. На мишень подавалось напряжение величи-

ной U ≈ −480V. В качестве подложек использовались

пластины Si(100) c термически окисленным слоем SiO2

толщиной 300 nm и среднеквадратичной шероховато-

стью поверхности σ ≈ 0.3 nm. Подложки подвергались

очистке в ацетоне с одновременной обработкой в ультра-

звуке и непосредственно перед напылением термическо-
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му отжигу при Ta ≈ 650K в течение 30min. Пленки тол-

щиной d ≈ 300 nm наносились на подложку при нулевом

напряжении смещения Us ≈ 0 (подложка
”
заземлена“)

при давлении P ≈ 1.33−0.09 Pa. Мощность распыления

изменялась от 91 до 57W при снижении P от 1.33 Pa до

0.15−0.09 Pa, при этом скорость осаждения изменялась

от v ≈ 24 до 17 nm/min. Осаждение пленок проводилось

на подложки при комнатной температуре Ts ≈ 300K,

при температуре жидкого азота Ts ≈ 77K и Ts ≈ 550K.

Выращенные пленки не покрывались защитным слоем

перед извлечением на атмосферу.

Кристаллическая структура пленок изучалась ме-

тодом рентгеновской дифракции с помощью дифрак-

тометра ДРОН-4 с фокусировкой по плоскому об-

разцу в геометрии Брэгга−Брентано (cхема 2−22,

Cu−Kα-излучение, λ ≈ 0.15418 nm). Величина межплос-

костного расстояния a [hkl] вдоль кристаллографиче-

ской оси [hkl], совпадающей с направлением нормали

к пленке, определялась по формуле Брэгга−Вульфа

2d[hkl] sin2 = λ, где 2 — угол падения излучения,

отсчитываемый от плоскости пленки. Микроструктура

пленок изучалась методом сканирующей электронной

микроскопии (СЭМ) (Auriga, Carl Zeiss). Толщина пле-

нок определялась методом профилометрии (Dectak 150,

Veeco) с точностью 5%.

Результаты и обсуждение

На рис. 1 приведены дифрактограммы пленок Ni,

полученных при различных значениях P . Наличие

дифракционных линий, соответствующих отражению

от кристаллографических плоскостей (111) и (200),
указывает на поликристаллическую структуру пленок

с гранецентрированной кристаллической структурой

(ГЦК). Из рис. 1 видно, что пленки, осаждаемые

при P ≈ 1.33 Рa, формируются с текстурой (111), о

чем можно судить по наличию единственной дифрак-

ционной линии (111). Снижение давления рабочего

газа до P ≈ 0.7 Рa приводит к зарождению в плен-

ке кристаллической фазы Ni(200). В области давле-

ний P ≈ 0.25−0.15 Ра пленка близка к поликристал-

лической без четко выраженного текстурирования, о

чем можно судить по наличию на дифрактограмме

близких по интенсивности линий Ni(111) и Ni(200).
Дальнейшее снижение P до 0.13−0.09 Ра приводит к

формированию пленок с выраженной текстурой (200).
Нужно отметить, что все полученные пленки облада-

ют уменьшенным относительно объемного никеля меж-

плоскостным расстоянием для кристаллографических

плоскостей (111) и (200) (рис. 1). Об этом говорит

сдвиг вправо экспериментальных дифракционных линий

относительно дифракционных линий эталонного нике-

ля (обозначены вертикальными линиями). Минималь-

ные значения сжатия межплоскостного расстояния 1a
достигаются в пленках Ni(111) (1a ≈ −0.24%) или

Ni(200) (1a ≈ −0.2%), в которых доминирует одна

кристаллическая фаза. Например, такая ситуация реа-

лизуется в пленках Ni(111), выращенных при высоком

40 45 50 55

–0.24 %

–0.58 %

–0.59 %

–0.58 %

–0.29 %

–0.39 %

–0.45 %

–0.62 %

–0.51 %

–0.05 %

Ni(200)

2

1

3

0.13–0.09 Pa

0.25–0.15 Pa

0.7 Pa

1.33 Pa

2 , degQ

I
, 
a
.u

.

Ni(111)

–0.2 %

Рис. 1. Дифрактограммы пленок Ni толщиной 300 nm, по-

лученных при P ≈ 1.33−0.09 Ра. Кривыми 1−3 показаны

дифрактограммы пленок, выращенных при P ≈ 0.13−0.09 Ра

при комнатной температуре подложки Ts ≈ 300K (кривая 1),
Ts ≈ 77K (кривая 2) и Ts ≈ 550K (кривая 3). Вертикальны-
ми линиями показаны положения эталонных дифракционных

линий Ni(111) и Ni(200) из базы данных Международного

Центра по дифракционным данным (JCPDS). В процентах

указаны значения относительного изменения межплоскостного

расстояния 1a : 1a > 0 соответствует увеличению межплос-

костного расстояния, 1a < 0 соответствует уменьшению меж-

плоскостного расстояния.

давлении рабочего газа (P ≈ 1.33 Рa, Ts ≈ 300K) или

на охлажденной подложке P ≈ 0.09 Рa, Ts ≈ 77K), а

также в пленках Ni(200), выращенных на нагретой

подложке (P ≈ 0.09 Рa, Ts ≈ 550K). Рост упругих де-

формаций начинает значительно проявляться, когда в

пленке происходит зарождение второй кристаллической

фазы. Например, при P ≈ 0.7 Рa, когда в пленке в до-

полнение к кристаллической фазе Ni(111) формируется

кристаллическая фаза Ni(200), величина 1a для Ni(111)
увеличивается более чем в 2 раза. Следует отметить, что

максимальные значения 1a ≈ −0.62% достигаются в

пленках, выращенных в
”
переходной“ области значений

давления рабочего газа P ≈ 0.25−0.15 Ра, когда пленка

не обладает четко выраженной текстурой и близка к

поликристаллической.

Изменение текстуры пленок при снижении P обуслов-

лено энергетическими процессами, происходящими как

на поверхности подложки, так и в пространстве между

распыляемой мишенью и подложкой. Эти энергетиче-

ские процессы, связанные с потерей энергии атомами

распыленного материала из-за столкновений с атомами

и ионами рабочего газа при движении к подложке,

оказывают влияние на миграционную способность (МС)
адатомов Ni по подложке при изменении давления рабо-

чего газа. Так, среднее расстояние, которое атом Ni при

P ≈ 1.33 Pа пролетает в пространстве между подложкой

и мишенью до столкновения с атомом рабочего газа,

составляет около 5mm, тогда как при P ≈ 0.09 Pа —
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Рис. 2. a — схематическое изображение гранецентрированной кубической (ГЦК) решетки Ni (b) и кристаллографических

плоскостей Ni(111) и Ni(200); b, c — схематическое изображение этапов образования кластеров, рост которых приводит

к формированию текстурированной пленки (b) Ni(111) и (c) Ni(200). Рядом с изображениями кластеров указаны энергии

связи Eb (eV/atom) [19].

около 55mm. Поэтому увеличение P до 1.33 Pа при-

водит к тому, что каждый из распыленных атомов Ni

испытывает около 15 столкновений с атомами и ионами
аргона в промежутке между мишенью и подложкой и

поэтому имеет меньшую энергию при подлете к под-

ложке, чем при низком P, когда происходит только одно
столкновениe. Уменьшение энергии атомов Ni приводит

к снижению их способности мигрировать по поверхно-

сти подложки и способствует образованию зародышей
меньшего размера, чем при низком давлении аргона [18].
Стадии формирования кристаллических плоскостей

Ni(200) и Ni(111) схематически показаны на рис. 2. При
низкой МС адатомов Ni на подложке (P ≈ 1.33−0.3 Pа),
наиболее устойчивым из зародышей, образование и

рост которого приводит к формированию кристаллитов
Ni(111) (рис. 2, a, b), является кластер A из трех атомов,

на каждый атом в котором приходится по 2 одинаковые

связи. В процессе роста кластер A может распасться или
присоединить к себе еще один атом и стать кластером

из четырех атомов, расположенных в виде ромба или в

виде пирамиды (кластеры B), увеличив тем самым свою

энергию связи [19]. Дальнейшее увеличение размеров

кластеров B приведет к увеличению их энергии связи
и стабильности [19] и в итоге к образованию кристалли-

тов Ni(111).
При высокой МС адатомов на подложке (P ≈

≈ 0.13−0.09 Pа) одним из наиболее устойчивых кла-

стеров малого размера, формирование и рост которого

может привести к образованию кристаллитов Ni(200),
является кластер D. Критическим зародышем для него

является кластер C из трех атомов (рис. 2, d), в котором

два атома имеют неравные связи. Такой кластер является
гораздо менее устойчивым с точки зрения энергии связи

по сравнению с кластером A [19]. После образования

он либо распадается на димер и мономер, либо пере-
страивается в кластер A, либо до того, как распадется,

может успеть присоединить к себе один адатом и стать

устойчивым кластером D, дальнейший рост которого
приведет к формированию кристаллитов Ni(200). Но для

того чтобы успеть до распада присоединить к себе атом,

Журнал технической физики, 2016, том 86, вып. 6
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Рис. 3. СЭМ-изображения поперечного сечения (a) и поверхности (b) пленок Ni толщиной 300 nm, выращенных при комнатной

температуре подложки Ts ≈ 300K при различном P : 1 — P ≈ 1.33 Pa, текстура Ni(111); 2 — P ≈ 0.67−0.3 Pa, текстура Ni(111);
3 — P ≈ 0.25−0.15 Pa, Ni(200)/Ni(111); 4 — P ≈ 0.13−0.09 Pa, текстура Ni(200). Масштаб для колонок (a) и (b) 300 nm.

необходимо, чтобы адатомы на поверхности подложки

двигались быстро (высокая МС). Поэтому в условиях

низкой МС (P ≈ 1.33 Pа) кластеры D просто не успе-

вают зарождаться и в пленке формируется только кри-
сталлическая фаза Ni(111). В качестве подтверждения

предположения о влиянии миграционной способности на

формирование кристаллических фаз Ni(111) и Ni(200),
на рис. 1 приведены дифрактограммы пленок, осажден-

ных при P ≈ 0.09 Pа и Ts ≈ 77K (низкая миграционная

способность) и P ≈ 0.09 Pа и Ts ≈ 550K (высокая ми-

грационная способность). Из рисунка видно, что при

низкой МС в пленке доминирует кристаллическая фа-
за Ni(111), тогда как при высокой МС формируется

пленка Ni(200). Отметим, что при ростовых парамет-

рах P ≈ 0.09 Pа и Ts ≈ 550K кристалличность пленок

Ni(200) заметно выше, что проявляется не только в

9 Журнал технической физики, 2016, том 86, вып. 6
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росте интенсивности и сужении по полуширине дифрак-
ционного максимума (200), но и в отсутствие отражений
от плоскости Ni(111).
Конечно, в условиях низкой и высокой МС формиро-

вание кластеров B является более быстрым процессом
по скорости зародышеобразования [18] и энергетически

более выгодным с точки зрения энергии связи класте-
ров [19], поэтому кластеры B формируются как при
низком, так и при высоком давлении аргона. Из рис. 1
видно, что кристаллическая фаза Ni(111), обладающая

минимальной энергией поверхности [20], формируется
в пленках при любом давлении рабочего газа. Однако
в условиях, когда становится возможным значительное

образование кластеров D (P ≈ 0.09−0.25 Pа), в фор-
мирующейся пленке на границах кластеров B и D
возникают упругие напряжения. В частности, из рис. 1

видно, что в пленках, в которых присутствуют две
кристаллические фазы Ni(111) и Ni(200), кристалли-
ческая структура сильнее всего деформирована (ве-
личина сжатия межплоскостного расстояния достигает
1a ≈ −0.62%, см. рис. 1). Естественно ожидать, что для
пленок, имеющих значительные внутренние напряжения

на начальных этапах роста, определяющую роль в мини-
мизации полной энергии пленки начинает давать вклад
не минимизации энергии поверхности пленки, а вклад

минимизации упругих напряжений [21]. Известно, что
для объемного Ni величина модуля Юнга Y в кристалло-
графических направлениях 〈100〉 (Y ≈ 121.3GPa) мень-
ше по сравнению со значением Y в направлениях 〈111〉
(Y ≈ 262.2 GPa) [22]. Предполагая, что это справедливо
и для тонких пленок, можно считать, что кристаллиты
Ni(200) легче поддаются линейной деформации (сжи-
маются или растягиваются), чем кристаллиты Ni(111),
и поэтому более эффективно снимают упругие напря-
жения, возникающие в пленке, что в итоге приводит

к снижению полной энергии пленки и стабилизации
кристаллической фазы Ni(200).
На рис. 3 приведены СЭМ-изображения поперечно-

го сечения и поверхности пленок, осажденных при
давлениях P ≈ 1.33−0.09 Ра. Видно, что при высоких
давлениях рабочего газа (P ≈ 1.33−0.3 Ра) пленки фор-

мируются со столбчатой микроструктурой и обладают
высокой пористостью (темные участки на изображении
поверхности пленки, рис. 3). Формирование столбчатой

микроструктуры пленок в области высоких P является
следствием влияния низкой миграционной способности
адатомов по поверхности пленки и высокой скорости
роста пленки в нормальном к поверхности направле-

нии, в результате чего происходит преимущественное
увеличение размеров кристаллитов в нормальном к
поверхности подложки направлении. Уменьшение P до

0.25−0.09 Ра приводит к изменению типа микрострук-
турного строения пленок со столбчатого на переходный,
для которого в области малых толщин характерны фор-

мирование квазиоднородной микроструктуры и переход
к квазистолбчатой структуре при достижении пленкой
критической толщины d = d∗ ≈ 130 nm, величина ко-

торой определяется ростовыми условиями. Формиро-
вание переходного типа микроструктурного строения

пленок Ni(200) при толщине d∗ может быть связано

с конкурирующим влиянием локальной нестабильности

скорости роста пленки из-за эффекта самозатенения [23],
свойственного магнетронному распылению и высокой

миграционной способности при низком P . Первый из

указанных факторов вносит дестабилизирующее влияние

на формирование интерфейса пленки, а второй оказы-

вает сглаживающий эффект. В результате при выбран-

ных ростовых условиях в пленках толщиной d ≤ d∗

доминирует сглаживающий эффект поверхностной диф-

фузии. С увеличением толщины пленки рост упругих

деформаций [13] может создавать энергетические барье-

ры, препятствующие поверхностной диффузии адатомов.

В этом случае при d > d∗ доминирующее влияние на

формирование интерфейса пленки начинает оказывать

эффект самозатенения.

Заключение

Таким образом, в работе показано, что напыле-

ние пленок никеля с помощью магнетронной рас-

пылительной системы при высоких давлениях арго-

на (P ≈ 1.33−0.3 Ра) приводит к формированию пле-

нок Ni(111) со столбчатой микроструктурой. Сниже-

ние давления аргона до P ≈ 0.13−0.09 Ра приводит к

формированию пленок Ni(200) с переходным типом

микроструктуры, для которого характерны формирова-

ние квазиоднородной структуры в области малых тол-

щин d < 130 nm и переход к квазистолбчатой струк-

туре при достижении пленкой критической толщины

d∗ > d ≈ 130 nm. Показано, что формирование пленок

Ni(111) происходит в условиях низкой миграцион-

ной способности адатомов на подложке (Ts ≈ 77K и

P ≈ 0.09 Pа или Ts ≈ 300K и P ≈ 1.33−0.3 Pа), тогда

как пленки Ni(200) формируются только в услови-

ях повышенной миграционной способности адатомов

(Ts ≈ 300−550K и P ≈ 0.09−0.13 Pа). Показано, что

значительного улучшения текстуры пленок Ni(200) мож-
но достичь за счет осаждения при P ≈ 0.13−0.09 Pa при

температуре подложки Ts ≈ 550K.

Работа выполнена при финансовой поддержке РФФИ,

грант № 16-37-60052.
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