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to investigate the effect of defects accumulation on the characteristics of the diffusion 
processes in crystal structure. 

Keywords: austenite, martensite, phase hardening, the degree of stabilization, carbon-
free alloy. 
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КРИСТАЛІЧНІ ОСОБЛИВОСТІ НАПИЛЕНИХ ШАРІВ ВАЖКИХ 
МЕТАЛІВ 

 
Досліджено тонкі шари важких металів (Pb, Sn, Bi), нанесені термовакуумним 

осадженням на підложки з монокристалічного кремнію з різними параметрами 
шорсткості поверхні. Методами рентгенівської дифрактометрії та фотометодом з 
коливанням монокристалу детально досліджено кристалоструктурні особливості 
свинцевих шарів в залежності від ряду параметрів. Показано, що при напиленні на 
поліровану поверхню кремнію свинцевий шар формує дуже гостру текстуру в 
напрямку <111>, перпендикулярно до поверхні підложки – своєрідний «плоский 
монокристал». При цьому інтенсивність дифракційного піку (111) має аномамально 
високу величину, співставиму з інтенсивністю монокристалічного кварцу. Напилення 
на шліфовану поверхню підложки приводить до формування плівки, близької до 
полікристалічного стану. Зроблено висновок про важливу роль топології поверхні у 
формуванні «плоского монокристалу» при напиленні свинцю у вакуумі. 

Досліджено залежність «монокристальності» свинцевого осаду від його 
товщини. Отримано немонотонний характер зміни інтенсивності основної 
дифракційної лінії (111) осаду із збільшенням товщини, запропоновано пояснення такої 
залежності. 

Ключові слова: рентгеноструктурний аналіз, дифрактограма, термовакуумне 
напилення, тонка плівка, інтенсивність дифракційних максимумів, текстура. 

 
Вступ 
В даний час тонкі шари металів і їх сполук широко використовуються в багатьох 

галузях промисловості – у виробництві оптичних приладів (просвітлюючі покриття і 
багатошарові інтерференційні системи), в мікроелектроніці (плівкові пасивні та активні 
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елементи) та ін.[1, 2]. Відповідно дослідженню властивостей металевих плівок на 
різних підложках, в тому числі плівок важких металів, присвячено ряд робіт [3-6]. 
Об’єктами досліджень переважно були субмікронні шари, а основними методами 
дослідження – локальні методи АСМ, електронна растрова мікроскопія, 
фотоелектронна спектроскопія. 

В той же час в ряді задач практичне значення мають покриття з товщиною шару 
0,5-5 мікрон, в яких спостерігається ряд особливостей кристалічної будови. 

В даній роботі експериментально досліджувались тонкі металеві шари свинцю, 
олова та вісмуту. Було встановлено кристалографічні закономірності їх будови в 
залежності від товщини напиленого шару. Основним методом дослідження є 
рентгеноструктурний аналіз як інтегральний метод, добре розроблений для 
застосування до тонких плівок [7]. 

 
Постановка експерименту та результати 
Зразки для подальшого аналізу було отримано на вакуумному посту ВУП-4 

шляхом термічного вакуумного випаровування з танталових нагрівачів і осадження на 
діелектричні підкладки з шліфованого та полірованого кремнію, скла та слюди 
(мусковіту). Глибина вакууму відповідала технічним даним системи ВУП-4, швидкість 
осадження металу складала близько 10 нм/с. 

Дослідження проводились в дискретному режимі на рентгенівському 
дифрактометрі ДРОН у характеристичному випромінюванні залізної трубки. На рис.1 
представлено фрагмент дифрактограми напиленого шару Pb на полірованій площині 
(400) монокрис-талічної Si – пластини та відповідна ділянка дифрактограми масивного 
свинцю марки С3. 
 

 
Рис.1. Ділянка дифрактограми з лініями (111) та (200) свинцю.  

FeK -випромінювання 1 – напилений шар Pb, 2 – масивний свинець. 
 
Особливістю дифрактограми плівки свинцю є аномально висока інтенсивність 

лінії (111), яка на два порядки перевищує інтенсивність піку полікристалічного зразка 
та майже повна відсутність інших піків, які згідно з [8] повинні мати інтенсивність 60-
20 відсотків інтенсивності піку (111). Такий характер дифрактограми якісно свідчить 
про утворення в плівці гострої текстури в напрямку [111], перпендикулярному до 
поверхні підложки. З літературних джерел [9, 10] добре відоме утворення 
текстурованих плівок металів при електролітичному осадженні, давно відомо про появу 
текстур при термовакуумному осадженні [11, 12], але така висока інтенсивність 
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рентгенівського рефлексу, співставима з інтенсивністю від кварцевого монохроматора, 
спостерігається вперше?. 

Для дослідження кристалічних і орієнтаційних особливостей напилених 
свинцевих плівок в ренгенівській камері РКВ-86 були отримані їх рентгенограми 
коливання з фіксацією двовимірної дифракційної картини на фотоплівку. Плоскі зразки 
кремнію з покриттям, розміром 4х10мм, встановлювалися в камері на гоніометричній 
голівці вертикально і коливалися на ±3 градуси відносно бреггівського положення для 
рефлекса (222). Характерна рентгенограма (рис. 2) показує, що покриття являє собою 
майже монокристалічний, з невеликою мозаїчністю, масив. Рефлекс (222) лежить на 
екваторі (поряд з рефлексом (400) кремнієвої підложки), що свідчить про орієнтацію 
плівки щільноупакованими атомними шарами (111) паралельно підложці. Ці факти 
пояснюють аномально високу (відносно полікристалічного зразка) інтенсивність лінії 
(111) на дифрактограмі.  

 

 
Відомо [13], що характеристики підложки мають суттєвий вплив на формування 

металевого шару, що напиляється на неї. В даній роботі в якості підложок було 
використано скло та кремнієві пластини з полірованою і шліфованою поверхнею. Для 
кількісної оцінки стану поверхні двох останніх було проведено їх дослідження 
зондовим методом за допомогою атомно-силового мікроскопу NT-206. Було отримано 
розподіли мікронерівностей та латеральних сил (сил тертя) на кількох ділянках 
поверхні 13х13 мкм. Отримані зображення поверхні та характерні профілограми 
наведені на рис. 3, 4.  

 
Рис.2. Ренгенограма коливання напиленого шару Pb на монокристалічній  

підложці Ss. CuKα-випромінювання. І нтервал коливання 6°. 
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АСМ-дослідження поверхонь кремнієвої пластини з різною обробкою 
Полірована («дзеркальна») поверхня Шліфована («матова») поверхня 

Рис. 3. Аксонометричні зображення ділянок 13х13 мкм зразків з різною 
поверхнею. 

 

Рис. 4. Поперечні профілограми ділянок відповідних зразків (рис. 3). 
 
 
З рисунків 3 та 4 видно, що середня висота нерівностей шліфованих поверхонь 

кремнієвих пластин суттєво більша, ніж полірованих. 
Розподілення мікронерівностей по поверхні дозволило встановити 

середньоарифметичне (Ra) та середньостатистичне (Rq) значення мікронерівностей 
поверхонь зразків, які складают біля 200 нм для матованої поверхні і в межах 50нм – 
для дзеркальної поверхні зразка. 

За розподілом латеральних сил по поверхні були встановлені середньостатистичні 
сили тертя вздовж поверхні зразка, які опосередковано (в умовних одиницях) 
дозволяють встановити максимальну механічну напруженість в поверхневому шарі (до 
1,5 мкм) зразків. Встановлено, що цей показник має приблизно однакове значення для 
полірованої і шліфованої поверхонь зразка.  

Вплив рельєфу поверхні підложки на характер кристалічного осаду вивчено на 
описаних вище кремнієвих пластинах та скляній підложці. Плівки свинцю формувались 
одночасно, в ідентичних умовах, методом термовакуумного напилення. Дослідження 
проведені на дифрактометрі ДРОН в описаних вище умовах. На рис. 5 у співставлені 
показано дифрактограми трьох зразків. Видно, що аномально висока інтенсивність піку 
(111) тонкого шару свинцю на полірованій поверхні кремнію не спостерігається у 
такого ж по товщині шару, зформованому на матовій повехні. Це свідчить про суттєвий 
вплив рельєфу підложки на кристалічний стан осадженого шару Pb.  
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Рис.5. Ділянка дифрактограми з лініями (111) та (200) Pb, напиленого на різні 
підложки. 1 –полірована (дзеркальна) поверхня (400) монокристалічної Si – пластини, 

2 – шліфована (матова), 3 – полікристалічний зразок Pb. FeKα-випромінювання. 
 

Відомо [14], що такі структурні параметри, як параметр гратки, інтегральна 
інтенсивність дифракційних максимумів тонкого шару металів залежать від його 
товщини. Для визначення залежності досліджуваного явища аномального 
текстуроутворення від товщини шару було виготовлено в ідентичних умовах ряд 
зразків полірованих кремнієвих підложок з різною товщиною напиленої свинцевої 
плівки. Для контролю товщини шару при малих (0,1-0,5 мкм) значеннях було 
використано методику мікроінтерферометрії у варіанті, подібному до [15] та 
рентгенофлуоресцентної спектроскопії. Останній метод є достатньо простим у 
реалізації, але при використанні для збудження флуоресценції плівки неперервного 
спектру існує невизначеність у виборі ефективної приведеної довжини хвилі 
первинного випромінювання [16]. Тому вимірювання товщини були проведені з 
використанням для збудження монохроматичного FeKα – випромінювання по 
формулам, наведеним у роботах [17, 18]. Вимірювання товщини проводили по 
інтенсивності флуоресценціі від підложки (лінія К-серії Si з енергією 1,74кеВ) та лінії 
М-серії Pb з енергією 2,39 кеВ від нанесеного шару. Результати вимірювань наведені на 
рис. 6. На рис. 7, для прикладу, наведено інтерферограму тонкого свинцевого шару на 
кремнії в області подряпини, нанесеної спеціально для вимірювання товщини шару. 
Результати вимірювань обома методами співпадали в межах 5%. 

Залежність аномального текстуроутворення у свинцевих тонких плівках, 
утворених термовакуумним осадженням на монокристальній кремнієвій полірованій 
підложці була досліджена методом рентгенівської дифрактометрії на ряді зразків з 
різною товщиною плівки. В якості параметра «монокристальності» свинцевої плівки 
було прийнято інтенсивність її дифракційного піка (111). Для зменшення похибок 
лічильника з-за високої інтенсивності, вимірювання проводили при зниженій 
потужності трубки. Результати наведені на рис. 9. Достатньо великий розкид значень 
інтенсивностей пояснюється значною чутливістю процесу напилення до ряду факторів, 
в першу чергу - від швидкості осадження, залежної від температури випаровувача.  

На залежності рис. 8 виділяються дві ділянки – нелінійного швидкого зростання 
інтенсивності лінії приблизно до товщини осаду 0,45 мкм і повільного зменшення її 
величини із ростом товщини напилення. Перше, очевидно, пояснюється збільшенням 
об’єму свинцю, який формуює інтенсивність дифракції. Зменшення інтенсивності 
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максимума (111) із зростанням товщини шару Pb може бути обумовлене накопиченням 
різного роду дефектів і, як наслідок, поступового «розсіяння» текстури та переходу до 
полікристалічного стану. Детальніший опис механізму розмірної еволюції кристалічної 
структури напилених шарів можливий з залученням теоретичного апарату фізики 
металів та компютерного моделювання.  
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Рис.6. Залежність інтенсивності флуоресценції Si-підложки (спадаюча крива) та 

Pb-покриття (зростаюча крива) від товщини шару. 
 

 
Рис. 7. Картина «товщинної» інтерференції свинцового 

шару на кремнії в області подряпини. 
  
Цікавим є питання, наскільки загальним для групи важких металів є явище 

аномальної текстуризації. Для дослідження цього питання в ідентичних умовах були 
отримані мікронні шари вісмуту та олова. Дифрактограми шару Ві товщиною 1,6 мкм, 
напиленого на поліровану пластину кремнію і скло, у співставленні з штрих-діаграмою 
полікристалічного вісмуту, представлені на рис. 9. Очевидно, що при напиленні 
утворюється текстура з віссю [003]. Це явище подібне до описаного вище процесу 
аномального текстуроутворення у напилених плівках свинцю, хоча вісмут має 
ромбоедричну кристалічну гратку і суттєво відрізняється від структури свинцю.  
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Рис. 8. Залежність інтенсивності лінії (111) напиленого шару Pb  

від товщини шару. 
 
Тонкі напилені на слюду шари вісмуту вивчались раніше [4], але авторами були 

використані локальні зондові методи АСМ і основна увага приділенна вивченню 
мікрорельефу поверхні осадженої плівки Ві. Рентгенівська дфрактометрія, як 
інтегральний метод, дає інформацію про макроскопічні характеристики структури 
плівки.  

 
Рис. 9. Ділянка дифрактограми з лініями (003) та (006) вісмуту. FeKα-

випромінювання 1 –шар вісмуту, напилений на кремній, 2 – на скло.  
Чорні відрізки – штрих діаграма полікристалічного вісмуту з [13]. 

 
Аналогічне вищеописаним дослідження було проведено з оловом, яке має 

тетрагональну гратку. Дифрактограми шару Sn товщиною біля 2 мкм, напиленого на 
поліровану пластину кремнію і полікристалічного олова, представлені на рис. 10. 
Видно, що розподіли інтенсивності максимумів у двох зразків дещо відрізняються, але 
гостра тестура і дифракційні піки аномально високої інтенсивності не утворюються. Це 
свідчить, що фізика процесів кристалізації важких металів при термовакуумному 
напиленні є складним багатофакторним процесом, який має бути вичений комплексно, 
з використанням теоретичних та різноманітних експериментальних підходів. 
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Рис.10. Дифрактограми напиленого на кремній (1) шару олова і масивний 

полікристалічний зразок (2). FeKα-випромінювання. 
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Аннотация. Я.Д. Король, Н.В. Сторожук. Кристаллические особенности 

напыленных слоев тяжелых металлов. Исследованы тонкие слои тяжелых металлов 
(Pb, Sn, Bi), нанесенных термовакуумным осаждением на подложки из 
монокристаллического кремния с различными параметрами шероховатости 
поверхности. Методами рентгеновской дифрактометрии и фотометодом с 
колебанием монокристалла подробно исследовано кристалоструктурные особенности 
свинцовых слоев в зависимости от ряда параметров. Показано, что при напылении на 
полированную поверхность кремния свинцовый слой формирует очень острую 
текстуру в направлении <111>, перпендикулярно к поверхности подложки – 
своеобразный «плоский монокристалл». При этом интенсивность дифракционного 
пика (111) имеет аномально высокую величину, сопоставимую с интенсивностью 
монокристаллического кварца. Напыление на шлифованную поверхность подложки 
приводит к формированию пленки, близкой к поликристаллическому состоянию. 
Сделан вывод о важной роли топологии поверхности в формировании «плоского 
монокристалла» при напылении свинца в вакууме. 

Исследована зависимость «монокристалличности» свинцового осадка от 
толщины напыленного слоя. Получен немонотонный характер изменения 
интенсивности основной дифракционной линии (111) осадка с увеличением толщины, 
предложено объяснение такой зависимости. 
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Ключевые слова: рентгеноструктурный анализ, дифрактограмма, 
термовакуумное напыление, тонкая пленка, интенсивность дифракционных 
максимумов, текстура. 

 
Summary. Ya.D. Korol, N.V. Storozhuk. Crystalline peculiarities of heavy metals 

sputtering layers. Thin layers of heavy metals (Pb, Sn, Bi), deposited by thermal vacuum 
deposition on a substrate of monocrystalline silicon with different surface roughness 
parameters, are studied. The crystal structure features of lead layers were studied by X-ray 
diffraction method and photomethod with monocrystal oscillations. It is shown that deposition 
of the lead layer on the polished surface of the silicon forms a very sharp texture in the 
<111> direction perpendicular to the substrate surface – a kind of "flat monocrystal". In this 
case the intensity of the diffraction peak (111) has the abnormally high value which is 
comparable with the intensity of the monocrystal quartz. Deposition on the polished surface 
of the substrate leads to formationof film close to the polycrystalline state. It is concluded that 
role of the surface topology very important at the formation of "flat monocrystal" during the 
lead deposition in a vacuum. 

The "monocrystalline" of lead sediment dependence on its thickness is studied. It is 
shown that the character of change the main diffraction line intensity (111) of the sediment 
thickness is nonmonotonic, the explanation of this dependence is proposed. 

Keywords: X-ray analysis, diffractogram, thermovacuum deposition, thin film, the 
intensity of the diffraction peaks, texture. 
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