
© 2018  Al-Farabi Kazakh National University 

МРНТИ  47.09.48

Цыганов И.А.1*, Гусейнов Н.Р.2, Кожантаева А.С.1, Узакбаева Н.Н.1, 
Шадиярбекова А.Н.1, Ерболаев А.А.1, Исаев А.С.1,  

Жумагулов М.М.1, Толеуханова А.К.1

1Казахский национальный университет им. аль-Фараби, Казахстан, г. Алматы 
2Национальная нанотехнологическая лаборатория открытого типа,  

Казахский национальный университет им. аль-Фараби, Казахстан, г. Алматы, 
*e-mail: ts-ivn@mail.ru

ВЛИЯНИЕ ТЕХНОЛОГИЧЕСКИХ ПАРАМЕТРОВ  
ПОЛУЧЕНИЯ УГЛЕРОДНЫХ ПЛЕНОЧНЫХ НАНОСТРУКТУР

Рассмотрено влияние технологических параметров пленочных углеродных наноструктур, 
полученных на металлических и полупроводниковых подложках методом магнетронного 
ионноплазменного распыления. Приведены результаты по влиянию смеси газов Ar+H2 и Ar+CH4 
на структуру пленок, которые были исследованы с использованием сканирующей электронной 
микроскопии и спектроскопии комбинационного рассеяния. По данным спектров КР, 
представленным в статье, описаны особенности структур, полученных образцов, которые сильно 
отличаются в зависимости от использованной смеси газов. Из результатов микрофотографий 
СЭМ оценено распределение и средние размеры обнаруженных наноразмерных углеродных 
фрагментов. Проанализированные данные отражают свойства углеродных пленочных 
наноструктур в зависимости от технологических параметров и условий подготовки мишеней. 
Выявлены температурные закономерности и зависимость используемой смеси рабочего газа.
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Influence of technological parameters  
of obtaining carbon film nanostructures

The influence of technological parameters of film carbon nanostructures obtained on metallic and 
semiconductor substrates by the method of magnetron ion-plasma sputtering is considered. The results 
on the effect of a mixture of gases Ar+H2 and Ar+CH4 on the structure of films that have been inves-
tigated using scanning electron microscopy and Raman spectroscopy are presented. According to the 
Raman spectra data presented in the article, the features of the structure of the obtained samples are 
described, which differ greatly depending on the gas mixture used. From the results of SEM microphoto-
graphs, the distribution and average sizes of the detected nano-sized carbon fragments were estimated. 
The analyzed data reflect the properties of carbon film nanostructures depending on the technological 
parameters and the conditions for preparation of targets. The temperature patterns and the dependence 
of the working gas mixture used are determined.

Key words: carbon film nanostructures, nanodiamonds, magnetron sputtering, Raman spectroscopy, 
scanning electron microscopy.
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Көміртекті қабықшалы наноқұрылымдарды алуда  
технологиялық параметрлердің әсері

Иондыплазмалық магнетрондық тозаңдату әдісімен металдық және жартылайөткізгіштік 
төсемеде көміртекті наноқұрылымды қабықшаларға технологиялық параметрлердің әсері қа
растырылған. Ar+H2 және Ar+CH4 газ қоспаларын қолдану арқылы алынған көміртекті қабықшаны 
сканирлеуші электронды микроскоп және комбинациялық шашырау спектроскопиясының 
көмегімен зерттеу нәтижелері көрсетілген. Статьяда алынған көміртекті құрылымдардың 
ерекшеліктері КШ спектрінің көмегімен көрсетілген және газ қоспаларын қолдануы бойынша 
ерекшеленеді. СЭМ нәтижесінің микросуреттерінде наноөлшемді көміртекті фрагменттердің 
орташа өлшемі көрсетілген. Талданатын деректер көміртекті наноқұрылымды қабықшалардың 
қасиеті технологиялық параметрлерге және мишеньді дайындау шарттарына байланысты 
болады.. Қолданылатын жұмыс газы қоспасының температуралық сипатталары мен тәуелділігі 
анықталған. 

Түйін сөздер: көміртекті қабықшалы наноқұрылымдар, наноалмаздар, магнетронды тозаң
дату, раман спектроскопиясы, сканирлеуші электронды микроскопия.

Введение

Популярность новых материалов и их ком-
позиций растет каждый день. На сегодняшний 
углеродные наноматериалы, пленки и их сочета-
ние занимают одну из ведущих позиций в раз-
витии наноэлектроники, технике и водородной 
энергетике. Хорошо известна способность угле-
рода к образованию различных связей с элек-
тронными конфигурациями: sp, sp2 и sp3. К уже 
давно изученным аллотропным формам углеро-
да (графит и алмаз) за последние несколько де-
сятилетий добавились нанотрубки, фуллерены 
и графен. Все эти углеродные наноматериалы, 
пленки, и их комбинации прекрасно вписались 
и обеспечивают широкие перспективы в разви-
вающиеся высокими темпами нанотехнологии. 
Ввиду того что они обладают рядом уникальных 
свойств, которые были недавно обнаружены, ин-
терес к углеродным наноматериалам, созданию 
устройств на их основе, управление электрон-
ными свойствами и эффективное использование 
является первостепенной задачей исследовате-
лей [1-3].

В современном наноматериаловедении на-
ноструктурированные углеродные пленки вы-
зывают особый интерес исследователей. Это 
обусловлено рядом уникальных механических и 
электронных свойств этих пленок. Помимо вы-
сокой механической прочности и надежности 
электронные приборы, изготовленные на основе 

этих материалов, обладают чрезвычайно высо-
ким быстродействием и мощностью и способны 
работать в очень широком температурном ин-
тервале и характеризуются высокой радиацион-
ной стойкостью [4-17].

Интересным объектом исследований явля-
ются также алмазные наноструктуры, которые 
являются перспективными для производства 
различных электронных датчиков с уникаль-
ными свойствами, регистрирующих приборов, 
создания композитных материалов и т.д. Полу-
чение таких наноструктур в больших масштабах 
является одним из ключевых моментов создания 
целого направления современных нанотехноло-
гий [18].

Углерод образует также соединения, в кото-
рых атомы связаны тройной связью, такие как 
ацетилен С2Н2 и карбин (С≡С)n, где атомы угле-
рода имеют sp-гибридизацию [19-22]. Углерод 
может образовывать ряд кристаллических и не-
кристаллических твердых тел с разнообразными 
свойствами [23-26].

В связи с этим, одной из целей работы было 
определение оптимальных условий получения 
определенных типов углеродных наноструктур 
методом ионноплазменного магнетронного на-
пыления. Особенность метода состоит в том, что 
в процессе формирования исследуемой структу-
ры углеродных пленок происходит одновремен-
но ее повреждение атомами, приходящими от 
мишени.



ISSN 1563-0315                                       Recent Contributions to Physics. №1 (64). 2018 27

Цыганов И.А. и др.

Результаты эксперимента и их обсуждение

Представлены результаты по особенностям 
технологии получения и исследованию пленоч-
ных углеродных наноструктур на подложках из 
поликристаллической меди и монокристалличе-
ского кремния методом ионноплазменного маг-
нетронного распыления в атмосфере смеси газов 
Ar+H2 и Ar+CH4. Были использованы подложки 
высокой степени полировки и хорошей очистки. 
Хорошо известно, что поверхность и структура 
подложки оказывают сильное влияние на фор-
мирование пленок, поэтому подготовка и под-
бор необходимых параметров подложек суще-
ственно повлияли на полученные результаты.

Образцы осаждались при контролируемой 
температуре подложек, которая изменялась в 
пределах от 50 до 200оС. Была выбрана именно 
смесь газов, т.к при использовании чистого Ar 
на подложках оседают только пленки аморфно-
го углерода не зависимо от температуры под-
ложки. Когда в атмосфере плазмы присутсвуют 
ионы Н2

+, существует возможность образования 

sp3 – гибридизованных связей, что в свою оче-
редь способствует росту алмазоподобных и ал-
мазных включений. Контролируя температуру 
подложек можно менять степень sp3 – гибриди-
зованной фазы в пленках.

Полученные в ходе экспериментов образцы 
были исследованы методами рамановской спек-
троскопии и сканирующей электронной микро-
скопии. Наибольший интерес вызвали пленки, 
полученные при температуре 200оС, которые по-
казали разницу, связанную с выбором использу-
емой смеси газов.

При температуре 200оС наряду со спектра-
ми аморфного углерода (рис. 1 а), наблюдались 
спекры с ярко выроженной по интенсивности 
D полосой на длине волны 1333 см-1 (рис. 1 б), 
которые свидетельствуют о наличии кристал-
лической sp3-гибридизированной фазы. Данный 
факт обьясняет наличие на электронных микро-
фотографиях СЭМ диэлектрических островков 
(рис.  4), размер которых порядка 5-10 нм, свет-
лых неровностей на поверхности подложек по-
сле напыления. 

                                               а                                                                                                    б

Pиcунoк 1 – Cпeктp рaмaнoвcкoгo pacceяния углepoднoй плeнки пoлучeнной  
на кремниевой подложке при температуре 200°С в атмосфере Аr + H2

Рамановские спектры показали наличие на 
поверхности подложек наноразмерных остров-
ков, идентифицируемых как монокристаллы ал-
мазов (рис. 2).

Также были произведены исследования об-
разцов полученных при таких же температурных 
режимах в атмосфере смеси газов Ar+CH4, но в 
рамановских спектрах при температуре осажде-
ния плёнок порядка 200оС не было обнаружено 
спектра, соответствующего кристаллической 
структуре алмаза.

Одним из методов оценки концентрации sp3 
связей является метод комбинационного рас-
сеяния света (КРС) [14-16]. Из работ [14-16] 
cледует, что положение пика G при (1555±3) 
см-1 в спектре КРС углеродных пленок соответ-
ствует алмазоподобной структуре. Стремление 
значения ID/IG к величине, равной 0,8 и увеличе-
ние дисперсии (G1-G2)/(λ1-λ2) свидетельствуют о 
возрастании концентрации sp3-гибридизации, то 
есть об увеличении алмазоподобной составляю-
щей в структуре пленок.
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                                            а                                                                                                    б

Pиcунoк 2 – Cпeктpы рaмaнoвcкoгo наноалмазных структур пoлучeнных  
на медной (а) и кремниевой (б) подложках при температуре 200°С в атмосфере Аr+H2

                                           а                                                                                             б

Pиcунoк 3 – Cпeктpы рaмaнoвcкoгo наноалмазных структур пoлучeнных на медной (а)  
и кремниевой (б) подложках при температуре 200оС в атмосфере Аr+СH4

На рисунке 3 при температуре от 200оС у 
плёнок, полученных при использовании смеси 
газов Ar+CH4 положение пика G изменяется от 
1570 до 1560 см-1 и структура пленок приближа-
ется к алмазоподобной. 

По результатам, полученным на сканирую-
щем электронном микроскопе можно судить о 
морфологии, структуре и распределении угле-
родных фрагментов на поверхности меди (рис. 
4 а) и кремния (рис. 4 б). Снимки СЭМ позволя-
ют оценить средний размер и плотность распре-
деления монокристаллических наноразмерных 
алмазных включений. Оказался очевидным тот 
факт, что средний размер наноалмазов на крем-
нии был немного больше, чем на меди, плот-
ность их распределения была в 5 раз меньше чем 
на металле.

При использовании смеси газов аргона и ме-
тана по результатам электронных микрофото-
графий также были обнаружены нанометровые 
включения углеродных фрагментов на поверх-
ности меди (рис. 5 а) и кремния (рис. 5 б). Можно 
сопоставить результаты СЭМ для структур об-
разованных на кремнии с приведенными выше и 
заметить некоторое сходство по контрасту угле-
родных островков, но их средний размер гораздо 
меньше, чем на рисунке 4 б, а на металлических 
подложках наблюдается отсутсвие светлых об-
ластей, которые возникают в результате нако-
пления электронного заряда на диэлектрике. 
Кроме того результаты спектров КР показывают 
существенную разницу в расположении и набо-
ре основных углеродных линий на данных об-
разцах (рис. 3).
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Заключение

По приведенным выше результатам мож-
но сделать некоторые предположения и выво-
ды о механизме роста пленок, влиянии типа 
подложки и степени её подготовки, а также о 
формировании углеродных наноструктур в за-
висимости от температуры подложки и выбора 
рабочего газа. Так в процессе получения ме-
тодом ионноплазменного магнетронного рас-
пыления графитовой мишени ионами аргона 

на рост углеродных пленочных наноструктур 
влияет температура подложки, так как атомы 
углерода достигая её поверхности при темпе-
ратуре 200оС могут не сразу терять свою ки-
нетическую энергию и сохранять возможность 
перемещения. Этот факт позволяет атомам 
углерода выстраиваться в некотором порядке 
и образовывать области с определенным типом 
кристалличности. Хорошо известно, что пер-
вый слой атомов осаждаемой пленки повторя-
ет рельеф и структурные неровности подложк, 

                                             а                                                                                                  б

Рисунок 4 – СЭМ поверхности углеродных пленок, полученных при температуре 200оС  
на медной (а) и кремниевой (б) подложках в атмосфере Аr+H2

                                                а                                                                                              б

Рисунок 5 – СЭМ поверхности углеродных пленок, полученных при температуре 200оС  
на медной (а) и кремниевой (б) подложках в атмосфере Аr+СH4
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поэтому тип кристаллической структуры и сте-
пень полировки подложек должны соответство-
вать определенным параметрам для улучшения 
качества получаемого материала. Выбор сме-
си рабочего газа способствует эффективности 
образования областей с разными типами кри-
сталлизации, что продемонстрировано резуль-
татами электронной микроскопии и раманов-
ской спектроскопии. Существенным остается 

вопрос о создании сплошной пленки с опре-
деленным типом кристалличности. Поскольку 
процесс роста пленок в приведенной методике 
нельзя контролировать на атомарном уровне и 
существует небольшая разница в параметрах 
кристаллических решеток меди, кремния и гра-
фита с алмазом данная проблема получения 
однородной структуры с определенным видом 
гибридизации останется не осуществимой.
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