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Предложен физический метод получения пористых пленок диоксида кремния (SiO2) и пентаоксида тантала (Ta2O5) в 
вакуумных условиях. Исследованы структура и свойства пористых пленок, полученных в результате самоорганизации при 
магнетронном распылении составной мишени. Установлены корреляции количества и размера пор, структуры и свойств 
пористых пленок. Показано, что процесс самоорганизации, приводящий к формированию пространственно распределенных 
пор, изменяет электрофизические свойства диэлектрических пленок и расширяет их функциональное назначение. Выявлено 
наличие общих тенденций в изменениях электрофизических свойств и структуры поверхности пленок SiO2 и Ta2O5 при 
введении в них углерода, что  позволяет предполагать возможность аналогичных изменений и в других оксидных диэлектриках, 
формируемых в плазме тлеющего разряда. Установлено, что наличие развитой пористой структуры способствует повышению 
селективной адсорбционной способности исследуемых диэлектриков. 
Ключевые слова: самоорганизация, мезапористые тонкие пленки, диоксид кремния, пентаоксид тантала, 
электрофизические свойства, магнетронное распыление, углерод 

A physical method of receiving porous oxide films in vacuum conditions is brought forward in this work. The structure and properties 
of porous films received as a result of self-organization at magnetron spattering of a compound target are researched in it. Correlations of 
the quantity and size of pores, the structure and properties of porous films are determined, as well. The self-organization process proves to 
form spatially spattered pores, to change electrophysical properties of dielectric films and it enlarges their functions. The presence of 
general trends in changes in the electrophysical properties and structure surface of thin films SiO2 and Ta2O5 upon the introduction of 
carbon into them was revealed. This suggests the possibility of similar changes in other oxide dielectrics formed in a glow discharge plasma. 
It is established that the presence of a developed porous structure enhances the selective adsorption ability of the studied dielectrics. 
Keywords: self-organization, mesoporous thin films, silicon dioxide, tantalum pentoxide, electrophysical properties, 
magnetron sputtering, carbon 
 

Введение 

В последние годы изучению пористых пленок 
диэлектриков был придан новый импульс в связи с 
существенным расширением сферы их практического 
применения. Такие пленки могут применяться как в 
микроэлектронике — в качестве изоляционных мате-
риалов с низкой диэлектрической проницаемостью, 
фотонике — в качестве просветляющих покрытий в 
оптоэлектронных приборах, так и в качестве исход-
ных материалов для получения наномембран и селек-
тивных газочувствительных сенсорных устройств [1-
4]. В связи с этим разработано достаточно много ме-
тодов получения пористой структуры диэлектрика, 
таких как анодирование, золь-гель метод, матричный 
(темплатный) синтез [5,6]. Все перечисленные мето-
ды являются химическими, что затрудняет их встраи-
вание в традиционные маршруты изготовления изде-
лий микро- и наноэлектроники. Цель данной работы 
заключалась в разработке совместимых с технологи-
ческим процессом производства интегральных схем 
методов формирования пористых пленок кремния 
(SiO2) и пентаоксида тантала (Ta2O5), а также уста-
новление взаимосвязи технологических режимов 
формирования пленок с их структурными и электро-
физическими свойствами.  

Методика эксперимента и измерений  

В основе предлагаемого метода заложен 
принцип самоорганизации, протекающий в плазме 
тлеющего разряда, создаваемого магнетронным ис-
точником распыления, катодом которого выступали 
составные мишени Si:C (графит) или Ta:C (графит) 
(рис.1). При этом площадь графита на составной 
мишени, выраженная в процентах (Sc), варьирова-
лась, что отражалось на изменении количества и 
размеров пор. Распыление проводилось в атмосфере 
кислорода при парциальном давлении 110–2 мм рт. 
ст и токе разряда 200 мА, что соответствует плотно-
сти разрядного тока 5 мА/см2 и мощности разряда 80 
Вт. При таких условиях получаются диэлектриче-
ские пленки диоксида кремния (SiO2) и пентаоксида 
тантала (Ta2O5), а введение углерода должно спо-
собствовать формированию развитой пористой 
структуры.  

Ранее данный метод был запатентован и при-
менялся для получения пленок SiO2 с низкой ди-
электрической проницаемостью, однако предполага-
ется, что он может быть распространен и на другие 
оксидные пленки, в частности Ta2O5, применяемые в 
микро- и наноэлектронике [7,8]. Формирование пор 
при таком процессе объясняется образованием газо-
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образных соединений СО или СО2, которые, покидая 
пленку, разрыхляют ее, образуя в ней сквозные поры 
и газовые включения [7]. При этом уровень разрых-
ления определяется интенсивностью протекания 
химической реакции, а следовательно, степенью 
модификации диэлектрической пленки углеродом Sc.  
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Рис.1. Схематическое изображение магнетронной распыли-
тельной системы: 1 — постоянный магнит; 2 — углеродные 
диски; 3 — магнитная отклоняющая система для отвода 
плазмы от подложки; 4 — подложка; 5 — зона распыления; 
6 — составная мишень; 7 — магнитопровод 

 
Толщина диэлектрических пленок при прове-

дении электрофизических исследований составляла 
около 100 нм. В качестве электродов при проведе-
нии электрических измерений использовались плен-
ки Al толщиной около 100 нм, нанесенные термиче-
ским испарением в вакууме. Толщина диэлектриче-
ских пленок в процессе нанесения контролировалась 
по времени, а после нанесения определялась мето-
дом эллипсометрии. Температура подложки в про-
цессе нанесения была близка к комнатной. Для ис-
ключения влияния высокотемпературной плазмы 
была разработана магнитная отклоняющая система 
(3), позволяющая отвести плазму от подложки. Это 
позволило не только снизить температурное воздей-
ствие на подложку, но и значительно уменьшить 
радиационное воздействие, что особенно актуально 
при нанесении диэлектрика на подложки, содержа-
щие полупроводниковые электрические схемы или 
гетероструктуры с квантовыми ямами. Конденса-
торные структуры Al-SiO2-Al и Al-Ta2O5-Al форми-
ровались в виде матриц с активной площадью 
1×1мм на ситалловых подложках марки СТ-50-1 раз-
мером 60×48×0,6 мм. 

Определение количества и размеров пор осу-
ществлялось с помощью электрохимического выса-
живания меди. Ширина оптической щели Тауца (EТ ) 
определялась экстраполяцией зависимости (αE)1/2 от 
энергии фотона E в диапазоне длин волн 200-1100 
нм [9]. Спектральная зависимость коэффициента 
поглощения пленок (α) определялась по спектрам 
пропускания и отражения с помощью спектрометра 

USB2000. Определение толщины и коэффициента 
преломления диэлектрических пленок осуществля-
лось с помощью спектрального эллипсометрическо-
го комплекса. Для исследования поверхности пленок 
использовался сканирующий электронный микро-
скоп, а также атомно-силовой микроскоп Certus 
Optic U с совмещенным оптическим микроскопом. 
Микроанализ осуществлялся с помощью микроана-
лизатора Bruker Quantax 50 EDX в составе электрон-
ного микроскопа Hitachi TM-1000. Спектральный 
анализ исследуемых пленок был проведен с исполь-
зованием ИК-спектрометра в диапазоне частот 
500—5000 см–1. 

Результаты экспериментов и их анализ 

Электрические свойства. Исследование элек-
трической емкости и соответствующей ей диэлек-
трической проницаемости на низких частотах (1 
кГц) структур Al-SiO2-Al и Al-Ta2O5-Al показало 
общую тенденцию по изменению диэлектрической 
проницаемости и тангенса угла диэлектрических 
потерь с увеличением процентного содержания гра-
фита на составной мишени при Sc < 40%, однако при 
больших значениях Sc качественный вид зависимо-
стей различался. При этом зависимость электриче-
ской прочности от Sc была схожей и монотонно 
убывала для обоих структур (рис.2). 

Очевидно, что уменьшение диэлектрической 
проницаемости для пленок SiO2 может быть связа-
но только с образованием газовых включений, по-
скольку все другие возможные явления (образова-
ние химических связей кремния с углеродом, обра-
зование углеродных включений) привели бы к про-
тивоположному результату. Снижение тангенса 
угла диэлектрических потерь связано с уменьшени-
ем электропроводности пленок. Снижение электро-
проводности пористых пленок уже отмечалось в 
литературе при исследовании пористого кремния. 
В работе [10] приводится доказательство гипотезы, 
объясняющей низкую проводимость пористого 
кремния образованием обедненных областей во-
круг пор. При этом в качестве причин образования 
обедненных областей предполагается захват носи-
телей заряда ловушками на поверхности пор. Пере-
нос носителей заряда в этом случае будет в значи-
тельной степени зависеть от величины пористости, 
диаметра пор, размеров обедненных областей, от 
эффективности процессов захвата носителей на 
ловушки. 

Рост этих величин при Sc > 40% связан с недос-
татком в пленке кислорода и образованием пленок 
SiOx, в которых x начинает стремиться к единице, при 
этом могут образовываться локальные области, со-
держащие недоокисленный кремний, что повышает 
тангенс угла диэлектрических потерь. Это подтвер-
ждается данными микроанализа, данными Оже-
спектроскопии, а также данными ИК-спектрометрии. 
Уменьшение электрической прочности вполне харак-
терно для пористых пленок, имеющих неоднородную 
структуру, и вероятнее всего связано с проникнове-
нием материала верхнего электрода в диэлектриче-
скую пленку [11]. 
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Проводя прямую аналогию, предполагается, что 
аналогичные изменения происходят и в пленках Ta2O5, 
однако вид зависимостей в них несколько иной, что мо-
жет быть связано с химическими свойствами самого Ta. 

Оптические свойства. Исследование физиче-
ских свойств диэлектрических пленок SiO2 и Ta2O5 
показали изменение показателя преломления n и 
ширины оптической щели EТ (рис.3). 

Поведение показателя преломления коррели-
рует с изменением диэлектрической проницаемости, 
что хорошо согласуется с теорией. Уменьшение ши-
рины оптической щели может быть связано как с из-
менением электронной структуры самих диэлектри-
ческих пленок, так и с наличием газа в порах. 

Исследование пористости диэлектрических 
пленок было проведено методом адсорбционно-

емкостной порометрии, основанным на анализе элек-
трической емкости в условиях капиллярной конден-
сации паров воды [12]. Полученная зависимость по-
казывает резкое увеличение пористости при Sc > 18%, 
что хорошо соотносится с изменением электрических 
свойств. Достигнув максимального значения при 
Sс50%, пористость начинает незначительно убывать, 
что связано с наличием в пленке несвязанного крем-
ния, увеличивающего диэлектрическую проницае-
мость за счет обеднения пленки кислородом, о чем 
свидетельствуют данные анализа элементного соста-
ва (рис.4). Возможно также незначительное снижение 
естественной пористости за счет захлопывания пор 
или увеличения диэлектрического остова. При этом 
качественный вид зависимости для пленок SiO2 и 
Ta2O5 одинаков.  
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Рис.2. Зависимость диэлектрической проницаемости , тангенса угла потерь tg и электрической прочности Епр от Sc для струк-
туры Al-SiO2-Al (а) и Al-Ta2O5-Al (б) 
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Рис.3. Зависимость показателя преломления n (на длине волны =632 нм) и ширины оптической щели ET от Sc для структуры 
Al-SiO2-Al (а) и Al-Ta 
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Рис.4. Соотношение между пористостью диэлектрической 
пленки SiO2 и Sc 

 
Морфология поверхности также претерпевает 

изменения (рис.5). Комплексный анализ полученных 
микрофотографий позволяет представить структуру 
пленки SiO2 в виде плотной упаковки стержней с раз-
личными координационными числами. В пленке 
можно выделить пористый и барьерный (остов) слои. 
При этом на рис.5б,г видно, что пористый слой зани-
мает большую часть объема. Барьерный слой (остов) 
— достаточно тонкая и плотная пленка, расположен-
ная у основания пор. Она не является пористой, а 
лишь имеет небольшие неровности на поверхности, 
из которых впоследствии начинает вырастать порис-
тая пленка диоксида кремния. 

Производный параметр dп — размер пор — 
выражается диаметром вписанной между стержнями 

окружности. Оценка диаметра пор показала, что уве-
личение относительной площади, занимаемой гра-
фитом на составной двухкомпонентной мишени, с 
18 до 72% приводит к уменьшению эффективного 
радиуса пор в диапазоне 40–10 нм и увеличению 
пористости в диапазоне 10-75%. По классификации 
М.М.Дубинина, данный вид пор может быть отнесен 
к мезопорам, или переходным [10]. Увеличение тол-
щины пленок свыше 400 нм приводит к снижению 
пористости за счет осаждения большей части мате-
риала на краях пор, что вызывает их постепенное 
зарастание. 

Спектральный анализ. Анализ состава иссле-
дуемых пленок SiO2, выполненный с помощью мик-
роанализатора, показал некоторое увеличение коли-
чества кислорода с ростом Sc, аналогичный рост на-
блюдался и в пленках Ta2O5. При этом ИК спектры 
исследуемых пленок показывают резкое увеличе-
ние поглощения на длине волны  = 2350 см–1, со-
ответствующее колебаниям связей С–О. Также есть 
изменения в области: 1 = 3000 см–1, 2 =3400 см–1, 
3 =3600 см–1, а также небольшие изменения пика 
4 =935-940 см–1. Пики 1, 2, 3 обычно относят к 
ОН-группам и молекулам Н2O, пик ν4 принадлежит 
Si-O-Si связи (валентные колебания) [13].  

Предположительно это может быть связано с 
наличием воды в порах за счет капиллярного эффек-
та, а также продуктов реакции — газов СО или СО2. 
Это также может быть связано с адсорбцией газов 

 

 

a) б) 

в) г) 

 
 

Рис.5. Поверхность пористого диэлектрика SiO2 (Sc = 60%), полученная с помощью зондового микроскопа: a — поверхность, 
б — скол подложки, в — поверхность (с верхним алюминиевым электродом толщиной 200 нм), г — скол подложки (с верхним Al 
электродом толщиной 200 нм) 
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СО или СО2 из атмосферы[14]. Амплитуда данного 
пика возрастает с ростом Sc, что может быть связано 
с появлением кислородных вакансий в кремнии и 
появлению отрицательного заряда. Появившийся 
при этом эффективный отрицательный заряд на ато-
ме кремния дополнительно увеличивает адсорбци-
онную способность. Таким образом, происходит 
стимулированная адсорбция. Предварительные экс-
перименты уже показали наличие селективности 
адсорбции углеводородов, газа СО, а также органи-
ческих соединений с различными функциональными 
группами [15]. 

Заключение 

1. Эксперименты показали, что введение уг-
лерода в процессе формирования пленок SiO2 и 
Ta2O5 приводит к формированию самоорганизую-
щейся пористой структуры. При этом размер и 
плотность пор определяются количеством вводимо-
го углерода. 

2. Электрические и оптические параметры пле-
нок SiO2 и Ta2O5 во многом определяются пористо-
стью и имеют схожие тенденции в некоторых интер-
валах, однако общий вид зависимости определяется 
химическими свойствами самого распыляемого мате-
риала. 

3. Наличие общих тенденций в изменениях 
электрофизических свойств и структуры поверхно-
сти пленок SiO2 и Ta2O5 при введении в них углеро-
да позволяет полагать, что аналогичные изменения 
будут проявляться и в других оксидных диэлектри-
ках, формируемых в плазме тлеющего разряда, од-
нако качественный вид зависимости будет различ-
ным. 

4. Формирование пористой структуры способ-
ствует повышению селективной адсорбционной спо-
собности исследуемых диэлектриков, преимуществен-
но за счет капиллярной конденсации в мезапорах, а 
также стимулированной адсорбции, что может слу-
жить основой для создания газочувствительных сен-
сорных устройств. 
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