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Ионно-плазменное осаждение многокомпонентных пленок

с заданным законом распределения состава по толщине
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Предложен метод ионно-плазменного осаждения тонких многокомпонентных пленок с возможностью

управления составом по толщине (graded film) при изменении давления рабочего газа по заданному

закону. На примере структуры типа перовскита BaxSr1−xTiO3 получены расчетные (моделирование методом

Монте-Карло) и экспериментальные зависимости компонентного состава пленок BaxSr1−xTiO3 и скорости

их осаждения от давления рабочего газа. В качестве примера рассмотрена возможность напыления пленок

BaxSr1−xTiO3 с линейным распределением состава по толщине.
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Свойства многокомпонентных сегнетоэлектрических

материалов (пленки, керамики) сильно зависят от эле-

ментного соотношения двухвалентных атомов Ba и Sr,

занимающих кубооктаэдрические позиции в перовскит-

ной решетке. Изменяя соотношение между компонен-

тами, можно менять структуру и электрические харак-

теристики материалов, что может быть востребовано

для различных прикладных задач [1–9]. В настоящее

время при создании методом ионно-плазменного оса-

ждения структуры с изменяющимся по толщине пленки

составом (graded film) необходима смена мишеней, что

приводит к формированию
”
ступеней“ состава пленки и

нежелательным дефектам межфазных границ. В данной

работе предлагается метод ионно-плазменного осажде-

ния, позволяющий получать на подложке многокомпо-

нентные пленки с контролируемым непрерывным изме-

нением состава по их толщине с использованием одной

мишени. Метод основан на изменении направленности

потоков распыленных атомов мишени в результате

их термализации и перехода в диффузионный режим

движения, которые обусловлены изменением величины

давления рабочего газа в процессе роста пленки [10,11].

Было экспериментально исследовано изменение ком-

понентного состава сегнетоэлектрических пленок пе-

ровскитов BaxSr1−xTiO3, полученных при различных

давлениях рабочего газа в распылительной системе с ми-

шенью Ba0.3Sr0.7TiO3 (оборудование Leybold Z400). Оса-
ждение проводили на подложки Al2O3 (r -срез) при тем-

пературе Ts = 780◦C и расстоянии мишень−подложка

dt−s = 2.5 cm. Давление рабочего газа (О2) в камере оса-
ждения изменяли в ряде точек интервала P = 2−60 Pa.

После осаждения пленки охлаждали до комнатной тем-

пературы в атмосфере чистого кислорода со скоростью

2−3◦С/min. Толщина пленки находилась в пределах

100−300 nm. Состав осажденных пленок x(P) при изме-

нении давления рабочего газа P = 2−60 Pa изменяется в

диапазоне x = 0.15−0.32 (рис. 1), что подтверждается

экспериментальными данными, полученными методом

рассеяния ионов средних энергий (MEIS) (см. вставку
на рис. 1).

Данные по компонентному составу BaxSr1−xTiO3 были

получены моделированием спектров MEIS обратного

рассеяния ионов He+ с энергией 227 keV путем изме-

нения параметров итерационной процедуры [12].
Для технологических параметров, соответствую-

щих экспериментальной распылительной системе, бы-

ло проведено статистическое моделирование процессов

ионно-плазменного распыления мишени и переноса рас-

пыленных частиц в пространстве мишень−подложка ме-

тодом Монте-Карло [10,13]. Результаты моделирования
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Рис. 1. Экспериментальные и расчетные зависимости изме-

нения параметра состава твердого раствора x от давления

рабочего газа для пленок BaxSr1−xTiO3.
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Рис. 2. Экспериментальная зависимость изменения величины

скорости осаждения пленок BaxSr1−xTiO3 от давления рабоче-

го газа.

(штриховая линия на рис. 1) согласуются с эксперимен-

тальными данными в пределах 10%.

Получение экспериментальной зависимости парамет-

ра x(P), характеризующего состав твердого раствора

(рис. 1), позволяет определить вид зависимости давле-

ния от времени P(t), соответствующей заданному рас-

пределению параметра x по толщине растущей пленки

x(d) в процессе ее осаждения. Необходимо учитывать,

что при изменении величины давления P(t) кроме

изменения x(d) существенно изменяется и величина

скорости осаждения пленки Vdep(P). Поэтому было так-

же экспериментально исследовано изменение величины

скорости осаждения пленок BaxSr1−xTiO3 от давления

рабочего газа P при токе разряда J = 140mА (рис. 2).
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Рис. 3. Заданное распределение параметра состава твердого раствора x по толщине d растущей пленки x(d) (a) и расчетная

зависимость изменения давления рабочего газа P(t) (b) в процессе осаждения пленок BaxSr1−xTiO3.

Для экспериментальных зависимостей x(P) и Vdep(P),
представленных на рис. 1 и 2, их аппроксимации в преде-

лах 10% погрешности имеют вид x(P) = 0.05lnP + 0.12

и Vdep(P) = 4.553 exp(−0.045P).
Для заданной в общем виде функции распределения

параметра стехиометрии по толщине растущей пленки

x(d), которая является функционалом x [P(t)], зависи-

мость P(t) в процессе осаждения пленки будет являться

решением уравнения x [P(t)] = x [P(Vdep)]. Этот подход

позволяет реализовать получение пленок с заданным

распределением параметра состава твердого раствора x
по толщине растущей пленки x(d).
Рассмотрим в качестве примера для BaxSr1−xTiО3

заданное линейное распределение параметра состава

твердого раствора по толщине растущей пленки x(d),
которое удовлетворяет следующим граничным услови-

ям: x(d = 0) = 0.15 и x(d = h) = 0.32, где h — конечная

толщина пленки. Для заданного диапазона изменения па-

раметров в процессе осаждения пленки d ∈ [0− 300] nm
и P ∈ [2−60]Pa линейное распределение x(d) имеет вид

x(d) = 0.00056d + 0.15 (рис. 3, а). Очевидно, в этом слу-

чае изменению давления рабочего газа P(t) должна соот-
ветствовать функция P(t) = a exp(bt) (рис. 3, b), обрат-
ная экспериментальной зависимости x [P(t)] = clnP + d
(рис. 1), с учетом экспериментальной зависимости ско-

рости осаждения от давления газа Vdep(P) = e exp(− f P)
(рис. 2), где a , b, c , d, e, f — коэффициенты аппрок-

симации, рассчитанные на основе экспериментальных

данных. Для рассматриваемого примера a = 2, b = 1.31,

c = 0.05, d = 0.12, e = 4.553, f = −0.045. Таким об-

разом, если в процессе осаждения пленки толщиной

h изменять величину давления рабочего газа P от 2

до 60 Pa в виде P(t) = 2.0 exp(1.31t), то получим линей-

ное распределение параметра состава твердого раствора

Письма в ЖТФ, 2023, том 49, вып. 4



30 А.Б. Козырев, В.А. Вольпяс, А.В. Тумаркин, А.Г. Алтынников, А.Е. Комлев...

x(d) = 0.00056d + 0.15 по толщине растущей пленки.

Таким образом, определение экспериментальных зави-

симостей x(P) и Vdep(P) является основой для задания

технологического режима ионно-плазменного осаждения

пленок с заранее заданным видом распределения компо-

нентного состава по толщине в процессе их осаждения.
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