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Аннотация Ключевые слова  
В настоящее время широкий интерес проявляется к улуч-
шению оптических характеристик тонких пленок метал-
лов, применяемых в нанооптике и наноплазмонике. Для 
минимизации потерь пленок в плазмонике необходимо 
использовать квазимонокристаллические пленки. Рас-
смотрена задача формирования сплошных пленок квази-
монокристаллического серебра с высоким аспектным от-
ношением размера кристаллита к толщине пленки. Про-
анализированы механизмы роста и выбраны подложки 
для роста квазимонокристаллической пленки, приведены 
экспериментальные данные и СЭМ-изображения полу-
ченных пленок. Проведено разделение на три области 
роста по соотношениям интенсивности потока серебра и 
энергии системы пленка–подложка, получены основные 
зависимости размера кристаллита от скорости осаждения 
и температуры подложки. В результате проведенных ис-
следований сформированы сплошные монокристалличе-
ские пленки серебра толщиной 200 нм с аспектным отно-
шением 7:1 и шероховатостью порядка 1 нм 
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Введение. Хорошо известно, что серебро обладает малыми оптическими поте-
рями в видимом и ближнем инфракрасном диапазонах длин волн, что делает 
его одним из наиболее применимых материалов в плазмонике [1]. Оптические 
характеристики тонких пленок серебра сильно зависят от кристаллической 
структуры и морфологии [2]. Одним из эффективных способов повышения оп-
тических характеристик (минимизации потерь) пленок серебра является 
уменьшение числа границ зерен на единицу площади [2, 3]. 

Минимизировать число границ зерен возможно при условии увеличения их 
размера [3]. В пределе требуется переход от поликристаллических пленок к ква-
зимонокристаллическим, с максимальным размером кристаллита. Монокристал-
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лические пленки серебра могут быть получены методами испарения [4], импульс-
ного лазерного нанесения [5], магнетронного нанесения [6] и гальваники [7]. 
Данных о получении сплошных пленок монокристаллического серебра толщиной 
менее 200 нм в литературе не встречается. В настоящей работе поставлена задача 
формирования сплошных пленок квазимонокристаллического серебра толщиной 
200 нм, что соответствует верхней границе толщины для применения в нано-
плазмонике. 

В качестве критерия оценки степени монокристалличности использовано 
аспектное отношение размера кристаллита к толщине пленки, которое состав-
ляет от 1:1 до 20:1 [8, 9] для несплошных пленок серебра толщиной в несколько 
десятков нанометров. 

В работе рассмотрены процессы роста пленок серебра и определены основ-
ные технологические зависимости для получения сплошных квазимонокри-
сталлических пленок с аспектным отношением более 5:1 и толщиной до 200 нм. 

Одним из наиболее пригодных методов осаждения для решения поставлен-
ной задачи является электронно-лучевое испарение [4, 10], что обусловлено 
широким диапазоном интенсивностей создаваемых потоков, низкой энергией 
атомов, отсутствием ионной составляющей, возможностью работать в высоком 
вакууме. 

 Модели и критерии планирования эксперимента. Для описания механиз-
мов роста тонкой пленки обычно применяют энергетический или кинетический 
подходы. При планировании эксперимента в работе использованы оба подхода. 

Соотношение энергий пленки и подложки определяет механизм эпитакси-
ального роста пленки: двумерный, островковый или смешанный [11]. Это поз-
воляет выбрать систему подложка–материал, подходящую для роста монокри-
сталла, исходя из изменения свободной энергии Δα (таблица) единицы поверх-
ности раздела подложка–среда. В свою очередь, изменение свободной энергии 
определяется суммой энергий границ поверхностей раздела [11]: 

  п.к п.с ,   

где   п.с п.к,  ,   — энергии поверхностей разделов кристалл–среда, подложка–
среда, подложка–кристалл соответственно. 

Изменение свободной энергии поверхности раздела подложка–среда [11] 

Механизм роста тонкой 
пленки 

Энергетическое  
условие 

Система 
материал–подложка 

Двумерный  
(Франка — Ван дер Мерве) Δ < 0 Ag/Ag, Ag/Au 

Островковый 
(Фольмера — Вебера) Δ > 0 Ag/NaCl, Ag/KCl, Ag/mica 

Смешанный  
(Странски — Крастанова) 

Δ < 0 — первые слои; 
Δ > 0 — последующие 

слои 
Ag/Si, Ag/Al2O3(c-cut) 
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Из таблицы следует, что из неметаллических подложек для формирования 
монокристаллической сплошной пленки лучше подходят NaCl, KCl и слюда 
(mica). Однако эти подложки не технологичны: NaCl и KCl — водорастворимые 
кристаллы, а слюда — минерал с низкими механическими характеристиками. 
Рост монокристалла также возможен на более широко применяемых подложках 
из кремния (Si) и сапфира (Al2O3), совместимых с технологиями микроэлек-
тронного производства. В экспериментах были использованы слюда, кремний и 
сапфир (рис. 1). 

Рис. 1. СЭМ-изображение серебряной пленки на слюде (а), кремнии (б) и сапфире (в) 
 
После выбора системы подложка–материал необходимо выбрать экспери-

ментальное поле варьирования параметров осаждения. Это возможно сделать, 
используя известный подход энергомассопереноса [12, 13] (штриховые линии 
на рис. 2). Исходя из соотношения поступающего материала и энергии системы, 
можно сделать вывод о структуре осаждаемой пленки, а также предположить, 
что для формирования монокристаллической пленки необходимы высокие 
энергии подложки и низкое насыщение. 

Рис. 2. Экспериментальные зависимости структуры пленки от параметров нанесения 
(температуры подложки и скорости осаждения)  
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Для более детального описания роста кристаллитов, выявления зависимости 
их размеров от скорости нанесения, управляемой мощностью испарителя, и 
энергии подложки, управляемой температурой подложкодержателя, необходи-
мо перейти к кинетическому подходу. При таком подходе из рассматриваемого 
движения отдельных осаждаемых атомов, параметров материалов покрытия и 
подложки можно получить зависимости размера кристаллита от параметров 
нанесения. Рассмотрим потоки атомов: приходящие на подложку, удерживаю-
щиеся на ней и диффундирующие (адатомы), а также уходящие с подложки при 
энергиях, больше барьерной [14]. 

Отметим, что при увеличении температуры подложки увеличивается длина 
диффузионного пробега, что позволяет адатомам проходить бóльшие расстоя-
ния и формировать кристаллиты бóльших размеров. При увеличении скорости 
осаждения увеличивается насыщение за счет бóльшего числа приходящих ато-
мов, что уменьшает мобильность адатомов и, следовательно, уменьшает форми-
руемые кристаллиты. 

 Описание эксперимента. Пленки во всех экспериментах сформированы 
методом электронно-лучевого испарения на установке Evovac (Angstrom Engi-
neering) с базовым вакуумом 3  10–8 Торр. Для испарения использовали серебро, 
поставляемое компанией KurtLesker, чистотой 99,99 %. Расстояние от электрон-
но-лучевого испарителя до центра подложкодержателя составляло 300 мм. Ско-
рость испарения регулировали током на электронно-лучевом испарителе и кон-
тролировали датчиком кварцевого контроля Inficon. Для разных экспериментов 
она составила от 0,5 до 150 Å/с. Толщина пленок во всех экспериментах по 
кварцевому контролю составила 200 нм. Температура подложкодержателя ва-
рьировалась от 21 до 520 оС. 

Толщину пленок измеряли стилусным профилометром P-17 (KLA-Tencor) 
по сформированной ступеньке, она составила от 170 до 200 нм. Рассогласование 
в измеренной и контролируемой кварцевым датчиком толщинах объясняется 
нелинейной зависимостью роста толщины пленки в результате тепловых и ме-
ханических процессов на поверхности подложки. В ходе эксперимента выпол-
няли корректировку скорости осаждения материала для поддержания постоян-
ной скорости роста пленки. 

Морфологию пленок анализировали с помощью электронного микроскопа 
Merlin (CarlZeiss) с разрешением до 0,6 нм. Съемка проводилась с ускоряющим 
напряжением 5 кВ, на увеличениях 3, 7, 15 и 50 K. Обработка СЭМ-снимков вы-
полнена с помощью программного обеспечения Gwyddion и ImageJ. 

Для окончательного выбора подложки был проведен эксперимент по фор-
мированию пленки серебра на подложках монокристаллов слюды, кремния и 
сапфира. Пленки осаждены в едином вакуумном цикле при температуре под-
ложкодержателя 350 оС, скорости осаждения 2,3 Å/с. СЭМ-изображения пленок 
представлены на рис. 1. 
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 Рост квазимонокристаллической пленки оказался возможен только 
на подложке из слюды. У пленок, сформированных на слюде, среднегеометри-
ческая шероховатость не превысила 1,5 нм. Для пленок, сформированных на 
кремнии и сапфире, измеренная стилусным профилометром среднегеометриче-
ская шероховатость на опорной длине 500 мкм превысила 10 нм. Как видно на 
СЭМ-снимах, это объясняется ростом трехмерных кристаллов, который иници-
ализируется изменением свободной энергии единицы поверхности после нане-
сения первых слоев (Δ > 0, см. таблицу). 

Проведена серия экспериментов для получения зависимостей, определяющих 
структуру растущей пленки в подходе с использованием соотношений энергомас-
сопереноса. Их характер известен из литературы [12, 13] и сохраняется для мате-
риалов большого спектра. Но для определения значений критических точек и 
точек перегиба для конкретной системы подложка–материал, необходим ряд эм-
пирических значений. На основе экспериментальных данных построены кривые, 
ограничивающие области получения пленок с мелкозернистой (рентгеноаморф-
ной), поликристаллической и квазимонокристаллической структурами (см.  
рис. 2). Их характер совпадает с приведенными данными в литературе и позволя-
ет ограничить область дальнейших исследований. Как следует из зависимостей, 
для формирования кристаллитов необходимы температуры более 200 С и скоро-
сти осаждения, не превышающие несколько ангстрем в секунду.  

 Данный подход позволяет объяснить три типа наблюдаемой морфологии 
роста. Для пленок, нанесенных на подложки при комнатной температуре, не 
наблюдается упорядоченного роста зерен. Это соответствует области поликри-
сталлической пленки. Присутствуют как маленькие зерна (<10 нм), так и боль-
шие кристаллиты (несколько сотен нанометров) (рис. 3). 

Рис. 3. Пленка серебра на слюде, полученная при комнатной температуре,  
нанесенная со скоростью 10 Å/с (слева) и 150 Å /с (справа) 

 Упорядоченный рост кристаллитов и их максимальный размер ожидаемо 
получаются при наиболее высоких температурах — порядка 500 оС (рис. 4). Это 
соответствует области монокристаллической пленки. Их размер составляет от 
полумикрона до нескольких микрометров. Для данных температур наибольшей 
сплошности удалось добиться при скорости осаждения 1 Å/с. Сплошная область 
составила более 90 %. 
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Рис. 4. СЭМ-изображение серебряной пленки на слюде, нанесенной  
при температуре 470 оС со скоростью 0,5 Å/с (а) и 1 Å/с (б) 

 Менее упорядоченный рост с изменением механизма наблюдается для пле-
нок, нанесенных при температурах 200 и 350 оС (см. рис. 2). Размеры кристалли-
тов получаются значительно меньше — порядка 200 и 600 нм. Но при этом 
с увеличением скорости до 4 Å/с полученные пленки имеют однородную по-
верхность (рис. 5). 

Рис. 5. СЭМ-изображение серебряной пленки на слюде, нанесенной  
со скоростью 4 Å/с при температуре 200 оС (а) и 350 оС (б) 

 В результате проведенных экспериментов получены сплошные пленки тол-
щиной 200 нм с размером кристаллитов более микрона. Аспектное отношение 
размера кристаллита к толщине пленки для 100 % сплошных пленок составило 
больше 5:1. 

Экспериментально получены зависимости роста пленки от параметров оса-
ждения (рис. 6–8). Характеры зависимости размера кристаллита совпадают 
с предположениями, выдвинутыми при определении критериев эксперимента. 

На рис. 6 приведен график зависимости размера кристаллита от температу-
ры подложки для различных скоростей осаждения. Видно, что именно этот 
фактор является доминирующим. Отмечены линейные зависимости для разных 
групп скоростей.  

Для одинаковых температур прослеживается уменьшение размера кристал-
лита при увеличении скорости осаждения. Зависимость носит полиномиальный 
характер, с преобладанием первой степени в области значений, соответствую-
щих экспериментальным данным (см. рис. 7). 



А.С. Бабурин, А.Р. Габидуллин, А.В. Зверев 

10  ISSN 0236-3933.  Вестник МГТУ им. Н.Э. Баумана. Сер. Приборостроение. 2016. № 6 

Рис. 6. График зависимости размера кристаллита от температуры 

Рис. 7. График зависимости размера кристаллита от скорости осаждения 

Рис. 8. График зависимости сплошности пленок от скорости осаждения 

 Сплошность пленок определена посредством обработки СЭМ-изображений 
(ПО ImageJ) в поле 5 × 5 мкм2 по проценту заполнения белого и черного бина-
ризированных изображений; выявлена зависимость от скорости осаждения 
пленки, не зависящая от температуры подложки (см. рис. 8). 

 Зависимость монотонно возрастает в области параметров эксперимента. 
Для малых значений скоростей она определяется первой степенью скорости 
осаждения, с ее увеличением добавляется вклад второй степени аргумента. Ве-
роятно, это можно объяснить доминирующим ростом серебра другой ориента-
ции, позволяющим получить пленку одного уровня. 

 Выводы. Исходя из изменения свободной энергии единицы поверхности 
раздела подложка–среда для роста монокристаллической пленки серебра вы-
браны подложки из слюды, кремния и сапфира для проведения экспериментов 
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по формирования квазимонокристаллической пленки серебра. Рост сплошной 
пленки с низкой шероховатостью оказался возможен только на подложке из 
слюды. Для пленок, сформированных на кремнии и сапфире, наблюдается рост 
трехмерных кристаллов из-за изменения свободной энергии единицы поверх-
ности после нанесения первых слоев (Δα > 0, см. таблицу).  

В результате проведенных экспериментов сформированы сплошные моно-
кристаллические пленки серебра толщиной 200 нм с аспектным отношением 7:1 
и шероховатостью порядка 1 нм.  

Получены экспериментальные зависимости, позволяющие подбирать соот-
ношения между скоростью осаждения и энергией системы подложка–материал 
для формирования сплошных серебряных пленок с заданной морфологией. 
Проведены эксперименты в области, соответствующей росту монокристалличе-
ской пленки: скорость осаждения от 0,25 до 8 Å/с, температура от 200 до 520 оС. 
Для данных пленок получены зависимости размера кристаллита и сплошности 
от температуры подложки и скорости осаждения, согласующиеся с предполо-
жениями, основанными на кинетическом подходе.  

Разработан технологический процесс, позволяющий получить необходимый 
размер кристаллита по заданным параметрам нанесения.  
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Abstract Keywords  
Currently a wide interest has been shown to improving the 
optical properties of metal thin films for application in na-
nooptics and nanoplasmonics. One of the minimizing losses 
methods in plasmonics is usage of quasi singlecrystilline thin 
film instead polycrystalline thin films. This paper tested the 
problem of quasi singlecrystilline continuous silver thin films 
formation with a high aspect ratio of the crystallite size to the 
film thickness. First, we did the growth mechanisms analysis 
and chose a substrate for the growth of quasi singlecrystilline 
film. The article shows the experimental data and SEM imag-
es of deposited films. Then we classified three regions  
of growth depending on the evaporated material ratio and 
"film — substrate" energy system and found  the main crys-
talline size correlations with the deposition rate and the 
substrate temperature. Finally, 200 nm thick continuous 
monocrystalline silver film with an aspect ratio of 7:1 and a 
surface roughness of about 1 nm was deposited 

Silver thin film, single crystal, 
plasmonics, growth models, elec-
tron beam evaporation 
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