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Аннотация
Предмет исследования. Представлены результаты экспериментального исследования морфологии поверхности, 
структурных и оптических свойств тонких пленок AlN на сапфире, полученных методом импульсного лазер-
ного напыления. Метод. Получение пленок AlN осуществлялось с применением комбинированной установки 
ионно-лучевого и импульсного лазерного распыления вращающейся алюминиевой мишени твердотельным 
лазером AYG:Nd3+ с длиной волны 532 нм в атмосфере азота при давлении 3 и 4 Па. Плотность энергии лазер-
ного импульса составляла 4 Дж/см2 при длительности импульса 15 нс и частоте повторения импульсов 15 Гц, 
расстояние от поверхности мишени до сапфировой подложки — 50 мм, температура подложки — 600 °C. 
Основные результаты. Методами сканирующей электронной микроскопии и энергодисперсионного анализа 
установлено, что пленки AlN, полученные при давлении азота в вакуумной камере 4 Па, имеют состав более 
близкий к стехиометрическому, чем пленки AlN, полученные при давлении азота в вакуумной камере 3 Па. 
Методом оптической спектроскопии исследованы спектры пропускания исследуемых образцов. Определено, 
что максимальные значения коэффициента светопропускания пленок AlN, полученных при давлении азота в 
вакуумной камере 3 и 4 Па (95,12 % и 97,65 % соответственно) находятся в диапазоне длин волн 400–410 нм. 
Величина коэффициентов светопропускания в исследованном диапазоне длин волн 300–1100 мкм составляет не 
менее 87 %, что характеризует полученные образцы пленки как оптически прозрачные. Практическая значи-
мость. Исследованные тонкие пленки AlN можно использовать в качестве буферного слоя в оптоэлектронных 
устройствах, в том числе при создании светодиодов на основе GaN и AlxGa1–xN коротковолнового видимого 
свечения и приборов белого свечения.
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Abstract
Subject of Research. The paper presents experimental study results of surface morphology and structural and optical 
properties of sapphire AlN films obtained by pulsed laser spraying. Method. Thin AlN films on sapphire were used as 
experimental samples. The preparation of AlN films was carried out using a combined installation of ion-beam and pulsed 
laser radiation. The deposition process was performed by sputtering a rotating aluminum target with 532 nm wavelength 
AYG: Nd3+ laser in the atmosphere of very pure nitrogen at the pressure of 3 and 4 Pa. The energy density of the laser 
pulse was 4 J/cm2 with a pulse duration of 15 ns and a pulse repetition rate of 15 Hz. The distance from the target surface 
to the sapphire substrate was 50 mm; the substrate temperature was 600 °C. Main Results. Using scanning electron 
microscopy and energy dispersive analysis, it was found that AlN films obtained at the nitrogen pressure in a vacuum 
chamber of 4 Pa have a composition more related to stoichiometric than AlN films obtained at the nitrogen pressure in 
a vacuum chamber of 3 Pa. The optical spectroscopy was used to study the transmission spectra of the samples under 
research. It was determined that the maximum transmission coefficient values of AlN films obtained at the nitrogen 
pressure in the vacuum chamber of 3 Pa (95.12 %) and 4 Pa (97.65 %) are within the wavelength range of 400–410 nm. 
The transmittance in the studied wavelength range of 300–1100 μm is at least 87 %, which characterizes the obtained 
film samples as optically transparent. Practical Relevance. The studied thin AlN films can be used as a buffer layer in 
optoelectronic devices, including the case of creating light-emitting diodes based on GaN and AlxGa1–xN of short-wave 
visible light and white-emitting devices.
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Введение

Соединения нитридов третьей группы (A3N) явля-
ются одними из самых перспективных материалов для 
оптоэлектроники, так как они имеют прямозонную 
структуру, а также значения ширины запрещенной зоны 
(Eg) A3N перекрывают весь видимый оптический диа-
пазон и большую часть ультрафиолетового диапазона 
длин волн [1–3].

Из всех соединений A3N нитрид алюминия (AlN) 
обладает одним из уникальных сочетаний физических 
свойств, имеющих большое значение для практическо-
го применения:

— широкая запрещенная зона Eg (6,2 эВ);
— высокая теплопроводность (с поликристалли-

ческой структурой до 258 Вт/(м∙К) и с монокри-
сталлической структурой 319 Вт/(м∙К)) [4];

— низкое значение линейного коэффициента темпе-
ратурного расширения (ЛКТР) (4,6∙10–6 К–1 при 
температуре 20–500 °С) [5];

— высокий  показатель  твердости  по  шкале 
Мооса — 9 [6];

— высокая устойчивость при нагреве вплоть до 
2100 °С [7] в инертной среде (окисление на воз-
духе начинается около 980 °С [8]), что делает 
AlN превосходным материалом для нелинейной 
оптики;

— высокая устойчивость к термическим ударам.
Наиболее важной особенностью AlN является его 

способность образовывать с нитридом галлия (GaN) 
твердые растворы AlxGa1–xN. Оптические фотоприем-
ники на основе AlxGa1–xN могут иметь длинноволно-
вую границу чувствительности в широком диапазоне 
200–1850 нм. Кроме того, тонкие пленки AlN в по-
следнее время стали широко использоваться в качестве 
буферного слоя для роста GaN на различных подлож-
ках и для улучшения качества пленок GaN. Наиболее 
часто тонкие пленки AlN используются в качестве 
 буферного слоя для снижения плотности дислокаций в 
тонких пленках GaN на сапфировой подложке (Al2O3) 
[9]. Повышенная плотность дислокации на границе 
 пленка — подложка связана с большим несоответ-
ствием решетки между GaN и сапфировой подложкой 
(табл. 1).

Таблица 1. Постоянные решетки и ЛКТР AlN, GaN и сапфира [10]

Соединение Постоянная 
решетки, нм

Рассогласование 
постоянныхрешетки, % ЛКТР, 10–6 К–1 Рассогласование ЛКТР, %

AlN a = 0,3112 — 4,2 —
c = 0,4982 — 5,3 —

GaN a = 0,3189 –2,4 5,59 –2,5
c = 0,5185 –3,9 3,17 6,7

Сапфир a = 0,4758 –34,6 7,5 –44
c = 1,2991 –61,65 8,57 –38,1

ИМПУЛЬСНОЕ ЛАЗЕРНОЕ НАПЫЛЕНИЕ ТОНКИХ ПЛЕНОК НИТРИДА АЛЮМИНИЯ...
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Наиболее часто используемыми методами полу-
чения тонких пленок AlN и GaN на Al2O3 являются 
методы металлоорганической газофазной и молеку-
лярно-лучевой эпитаксии, ионно-лучевого осаждения 
и импульсного лазерного напыления (ИЛН) [11–13]. 
Наиболее перспективным из этих методов является 
ИЛН [14, 15], это в первую очередь обусловлено тем, 
что в данном методе осаждаемый материал поступает 
на подложку дискретно. Причем за временной проме-
жуток между импульсами и, соответственно, отсутстви-
ем поступающего на поверхность подложки вещества, 
происходят процессы, способствующие образованию 
зародышей, ориентированных с той же кристаллогра-
фической ориентацией, что и подложка. Также метод 
ИЛН позволяет получать качественные пленки при 
более низких температурах подложки, чем при других 
методах. Это косвенно подтверждается в работе [16], 
в ней методом ИЛН из алюминиевой мишени в ат-
мосфере азота (N2) при 600 °C были получены тонкие 
пленки AlN с различной долей металлического алю-
миния. Исследование рентгеновской фотоэлектронной 
спектроскопии высокого разрешения пика Al2p сви-
детельствует о том, что пленка AlN, полученная при 
давлении азота 30 мторр, имеет гексагональную фазу 
и стехиометрический состав.

Целью данной работы является получение тонких 
пленок AlN на Al2O3 методом ИЛН и исследование их 
оптических свойств, морфологии и микроструктуры 
поверхности.

Материалы и методы

Получение пленок AlN осуществлялось с приме-
нением комбинированной установки ионно-лучево-
го и ИЛН [17]. Процесс напыления осуществлялся 
 распылением вращающейся алюминиевой мишени 
 (чистотой 99,99 % производства компании «Актан-
вакуум») лазерным излучением второй гармоники 
AYG:Nd3+-лазера в атмосфере особо чистого азота и 
аргона (Ar) в объемном соотношении 9:1 при давлении 
3 и 4 Па. Плотность энергии лазерного импульса со-
ставляла 4 Дж/см2 при длительности импульса в 15 нс 
и частоте повторения импульсов 15 Гц. Расстояние 
от поверхности мишени до сапфировой подложки 
 составляло 50 мм, температура подложки составляла 
600 °C.

В качестве экспериментальных образцов исполь-
зовались подвергнутые ионно-лучевой полировке [18] 
сапфировые подложки размерами 10 × 10 × 1,2 мм.

Отмывка образцов производилась в ультразвуко-
вой ванне (УЗВ) Codyson CD-4810 с рабочей частотой 
40 кГц и последовательной обработкой со сменой ра-
бочих растворов следующим образом:
1) устранялись сильные загрязнения предварительной 

отмывкой в 10 % щелочном растворе «ТМ-Редрад» в 
течение 30 мин при температуре рабочего раствора 
40 °C;

2) удалялись отмывочные реагенты с поверхности 
образцов в дистиллированной воде в УЗВ в течение 
15 мин с последующим осушением в сушильном 
шкафу при температуре 60 °C;

3) образцы отмывались в УЗВ в течение 5 мин в аце-
тоне марки ХЧ, затем 15 мин в абсолютированном 
изопропаноле.
Подложки после очистки незамедлительно устанав-

ливались в оснастку. Непосредственно перед процессом 
осаждения уже в откачанном объеме установки произ-
водилась очистка образцов отжигом в течение 15 мин 
при температуре 600 °C. Для исследования морфологии 
поверхности и топографии скола поверхности приме-
нялся сканирующий электронный микроскоп (СЭМ) 
Jeol JSM-6010 LA. При контроле толщины выполнялся 
разлом образца и исследование скола под малым углом 
наклона к электронному пучку (около 3–5°). В случае 
тонких пленок дополнительно выполнялось осаждение 
тонкой пленки золота методом магнетронного напыле-
ния на поверхность образца для устранения эффекта 
заряда диэлектрической поверхности, что позволяет 
повысить разрешение съемки и измерить толщину на-
пыляемых тонких пленок на сапфире.

При контроле стехиометрического состава пленки 
с использованием энергодисперсионной приставки 
СЭМ исследовалась рентгенограмма в характеристи-
ческих точках наблюдаемой границы осажденного 
слоя. Дополнительно применялся метод картирования 
поверхности, позволяющий изучить распределение 
массовой доли химических элементов по поверхности 
образца для анализа механизмов роста пленки при 
осаждении. Оптические свойства тонких пленок AlN 
были исследованы при помощи спектрометра СФ-56 в 
диапазоне 250–1100 нм.

Результаты и обсуждение

Схема проведения процесса ИЛН приведена на 
рис. 1. Лазерное излучение фокусируется на поверх-
ности вращающейся алюминиевой мишени, распыляет 
ее в объем вакуумной камеры, в результате чего проис-
ходит образование плазменного факела. Плазменный 
факел состоит из атомов, ионов, кластеров алюминия 
и азота, а также микрокапель алюминия. С увеличени-
ем количества лазерных импульсов пламенный факел 
расширяясь, достигает поверхности вращающейся сап-
фировой подложки, на поверхности которой происхо-
дит образование зародышей AlN и в дальнейшем рост 
пленки.

Для равномерного распыления материала мишени и 
получения пленок с низкой шероховатостью необходи-
мо, чтобы лазерный импульс как можно реже попадал 
в одни и те же точки поверхности мишени. По этой 
причине при ИЛН пленок AlN сканирование лазерного 
луча по поверхности мишени производилось системой 
позиционирования луча, позволяющей перемещать 
луч построчно в пределах заданного прямоугольни-
ка (рис. 2). Система позиционирования лазерного из-
лучения включает в себя: три поворотные призмы c 
углом поворота 90° и фокусирующую линзу. Призмы 
и фокусирующая линза закреплены на подвижных 
платформах таким образом, что могут передвигаться 
шаговыми двигателями фирмы Standa с точностью до 
5 мкм по всем трем осям координат. Управление шаго-
выми двигателями осуществляется при помощи про-
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граммы, установленной на персональный компьютер. 
В интерфейсе программы задается: массив координат, 
по которым лазерный луч будет фокусироваться на по-
верхности мишени; скорость его перемещения; фокус-
ное расстояние; направление сканирования (строчный 
режим сканирования или сканирование по периметру) 
и величину перемещения по оси z, обеспечивающую 
фокусировку лазерного луча на поверхности мишени.

При ИЛН тонких пленок AlN на сапфире исполь-
зовался строчный режим сканирования, площадь пря-
моугольника, образованного сканированием лазерного 
луча, составила 8 см2, скорость перемещения лазерного 
луча — 0,5 мм/c.

СЭМ-изображение поверхности тонкой пленки AlN 
на Al2O3, напыленной при давлении азота в вакуумной 
камере в 3 Па представлено на рис. 3. Из рис. 3 видно, 
что на поверхности пленки наблюдаются микрокапли 
размером до 1 мкм. Наличие микрокапель на поверх-
ности полученных ИЛН пленок AlN объясняется от-
сутствием системы прямой механической сепарации 
микрокапель.

Энергодисперсионный анализ, проведенный:
— на поверхности микрокапли (в точке 001) показал, 

что микрокапли в большей степени состоят из: алю-
миния — 77,35 %; азота — 9,87 %; кислорода — 
12,77 %;

— на поверхности пленки AlN (в точке 002) имеет 
близкое к стехиометрическому составу содержание: 

Рис. 1. Схема проведения импульсного лазерного напыления AlN на Al2O3:
1 — компьютер; 2 — пульт управления лазером; 3 — лазер LOTIS LS-2134Y; 4 — система позиционирования лазерного излучения; 
5 — кварцевое окно; 6 — вакуумная камера; 7 — лазерный луч; 8 — алюминиевая мишень; 9 — вращающийся держатель мишени; 

10 — вращающийся подложкодержатель с сапфировой подложкой; 11 — нагреватель подложек; 12 — термопара; 13 — система 
контроля температуры подложки

Рис. 2. Схема перемещения траектории лазерного луча по 
поверхности мишени при импульсном лазерном напылении

Рис. 3. СЭМ-изображение поверхности тонкой пленки 
AlN на Al2O3, полученной при давлении азота в вакуумной 

камере в 3 Па
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алюминия — 47,31 %, азота — 26,17 %; кислоро-
да — 26,53 %.
На поверхности пленок AlN, полученных при дав-

лении азота в вакуумной камере в 4 Па, наблюдалось 
практически отсутствие микрокапель (рис. 4). С увели-
чением давления азота (как активного фонового газа) 
в камере количество микрокапель снизилось вслед-
ствие того, что плазменный факел в процессе ИЛН в 
основном состоит из нейтральной атомной компоненты 
материала мишени. Также следует отметить, что прове-
дение термического отжига при температуре от 800 °C 
позволяет полностью избавиться от микрокапель на 
поверхности, а также значительно улучшить структур-
ные свойства пленок.

Участок пленки AlN выбран на границе осаждения 
пленки, что позволяет по итогам энергодисперсион-
ного анализа выявить долю содержания азота как на 
поверхности пленки, так и на поверхности подлож-
ки. Элементный состав образца представлен в табл. 2. 
Спектр характеристического рентгеновского излучения 
поверхности тонкой пленки AlN на сапфире изображен 
на рис. 4.

Из анализа значений, представленных в табл. 2, мож-
но отметить аномально высокое содержание кислорода 
на поверхности пленки AlN, а также преобладание мас-
совой доли алюминия по сравнению с азотом. Данный 
факт можно объяснить влиянием сапфировой подложки.

Пучок электронов катодной пушки растрового элек-
тронного микроскопа проникает на глубину до 350 нм, 
вызывая характерное рентгеновское излучение из под-
ложки вследствие торможения электронов на атомах 
кристаллической решетки. В таких тонких слоях пучок 
электронов проникает в материал подложки, вызывая 
преобладание пиков алюминия и кислорода в общем 
спектре пленки.

Для точного анализа топологии скола образца про-
изведено напыление тонкой пленки золота (Au) мето-
дом магнетронного напыления установкой Spin Coater. 
СЭМ-изображение скола образца тонкой пленки AlN на 
сапфире, полученного при давлении азота в вакуумной 
камере в 4 Па, изображено на рис. 5.

На рис. 5 отчетливо видны границы слоев AlN/Al2O3 
и AlN/Au, что можно объяснить эффективным механиз-
мом стекания заряда с диэлектрической подложки из 
сапфира. Толщина осажденных слоев Au составила 
30 нм и AlN — 168 нм.

Для подтверждения данного эффекта проведен 
энергодисперсионный анализ в режиме картиро-
вания, позволяющий характеризовать элементный 
 состав  поверхности образца с высоким разрешением. 
Анализ произведен для 7288 точек поверхности пленки 

Рис. 4. СЭМ-изображение поверхности тонкой пленки AlN 
на сапфире, полученной при давлении азота в вакуумной 

камере в 4 Па

Таблица 2. Энергодисперсионный анализ поверхности пленки AlN и сапфира

Точка Массовая доля кислорода, % Массовая доля азота, % Массовая доля алюминия, %

001 51,45 — 48,55
002 51,83 — 48,17
003 52,16 — 47,84
004 54,95 — 45,05
005 43,91 10,31 45,77
006 42,83 13,69 43,94
007 42,83 13,39 43,78
008 42,50 14,04 43,45

Рис. 5. СЭМ-изображение скола образца тонкой пленки AlN 
на сапфире, полученного при давлении азота в вакуумной 

камере в 4 Па
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AlN и сапфира при энергии пучка электронов 10 кэВ 
с общей выдержкой порядка 1,5 ч. Представленное 
на рис. 6 картирование границы напыленной тонкой 
 пленки AlN подтверждает вышеописанное предполо-
жение.

На рис. 7 представлены спектры пропускания и 
фотографии образцов пленки AlN на сапфире получен-
ной при давлении азота в вакуумной камере в 3 Па (1) 
и 4 Па (2). На представленных фотографиях видно, 
что пленка AlN, полученная при давлении азота в ва-
куумной камере в 3 Па визуально прозрачней. Также 
следует отметить, что максимум коэффициента свето-
пропускания приходится на диапазон длин волн 400–
410 нм для образцов, полученных при давлении азота 
в вакуумной камере 3 и 4 Па, его значение составило 
95,12 % и 97,65 % соответственно. Этот факт важен, 
прежде всего, потому что для синих и белых светоди-
одов наиболее характерна область светопропускания в 
диапазоне 400–450 нм [19]. Величина коэффициентов 
светопропускания во всем оптическом диапазоне длин 
волн образцов обеих пленок составляет не менее 87 %, 
что характеризует полученные образцы пленки как 
оптически прозрачные.

Таким образом, тонкие пленки AlN на сапфи-
ре, полученные импульсным лазерном напылением 
при  температуре подложки 600 °C и при давлении 
азота в камере 4 Па имеют состав, близкий к стехи-

ометрическому. Значение коэффициента светопропу-
скания пленок в оптическом диапазоне 300–1100 нм 
составляет не менее чем 87 %. Таким  образом, иссле-
дуемые тонкие пленки AlN можно использовать в каче-
стве буферного слоя для оптоэлектронных устройств, 
в частности для синих и белых светодиодов на основе 
GaN и AlxGa1–xN.

Рис. 6. Картирование границы осажденной тонкой пленки AlN на сапфире: изображение образца в обратно-рассеянных 
электронах (а); карты распределения содержания в образце: азота (б); кислорода (в); алюминия (г)

Рис. 7. Спектр пропускания образца пленки AlN на 
сапфире, полученной при давлении азота в вакуумной 

камере в 3 Па (1) и 4 Па (2)

ИМПУЛЬСНОЕ ЛАЗЕРНОЕ НАПЫЛЕНИЕ ТОНКИХ ПЛЕНОК НИТРИДА АЛЮМИНИЯ...
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Заключение

Методом импульсного лазерного распыления по-
лучены тонкие пленки нитрида алюминия на сапфире. 
В результате исследования установлено, что наиболее 
близкий к стехиометрическому состав имеет пленка 
AlN, отожженная в атмосфере азота при давлении 4 Па. 
Определено, что максимальное значения коэффициента 
светопропускания отожженных пленок AlN приходится 
на диапазон длин волн 400–410 нм. Причем образец 

пленки, отожженной при более высоком давлении азо-
та в вакуумной камере (4 Па), имеет более высокое 
значение коэффициента светопропускания — 97,65 %, 
чем образец пленки, отожженной при давлении азота 
в вакуумной камере (3 Па) — 95,12 %. Также следует 
отметить, что все образцы отожженных пленок AlN 
можно охарактеризовать как оптически прозрачные, 
так как для каждого образца пленки величина коэф-
фициента светопропускания в диапазоне длин волн 
300–1100 мкм достигала не менее 87 %.
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