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В работе проведена экспериментальная проверка достоверности результатов, получаемых
суперкомпьютерным моделированием процесса роста тонких пленок SiO2 . При моделировании
высокоэнергетического процесса напыления получено, что показатель преломления пленки
SiO2 заметно превышает показатель преломления кварцевого стекла. Этот результат полностью
подтверждается обработкой данных спектрофотометрических измерений реальных тонких
пленок, полученных с помощью соответствующих процессов напыления.
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Введение

Исследование зависимости оптических парамет-
ров тонких пленок от условий их напыления необхо-
димо для совершенствования технологий создания
оптических покрытий. В последнее время для со-
здания покрытий все более широко используются
высокоэнергетические процессы напыления [1, 2],
позволяющие получать плотные пленки с оптиче-
скими параметрами, не изменяющимися после их
перемещения из напыленной камеры на воздух. Для
изучения свойств тонких пленок, полученных вы-
сокоэнергетическими процессами напыления, в по-
следние годы стали достаточно широко применяться
методы суперкомпьютерного моделирования [3–8].
Большое внимание было при этом уделено иссле-
дованию свойств двуокиси кремния как основного
пленкообразующего материала с низким показате-
лем преломления [7–10]. В процессе проведенных
исследований было установлено, что плотность на-
пыленных пленок значительно превышает плотность
подложек из кварцевого стекла, на которых моде-
лировался процесс напыления. При этом указанное
превышение плотности должно приводить к таким
отличиям показателя преломления пленки SiO2 от
показателя преломления подложки из кварцевого
стекла, что есть надежда зафиксировать этот факт
экспериментально с помощью современной спек-
трофотометрической аппаратуры, используемой для
определения оптических параметров тонких пленок.
Настоящая работа представляет результаты такой
проверки. В разд. 1 кратко представлены результа-
ты суперкомпьютерного моделирования структурных
и оптических свойств пленок SiO2 , относящиеся
к теме настоящей работы. В разд. 2 описаны ре-
зультаты эксперимента по определению оптических
параметров пленок SiO2 на подложке из кварцевого

стекла. В заключении сформулированы основные
выводы по проведенной работе.

1. Суперкомпьютерное моделирование
структурных и оптических характеристик

пленок диоксида кремния

Процесс роста тонких пленок моделировал-
ся методом классической молекулярной динамики
(МД) с силовым полем DESIL, разработанным ра-
нее [7–10] для расчета энергии межатомных взаимо-
действий в диоксиде кремния. Схема моделирования
реализована как пошаговая процедура [8], в рамках
каждого шага на подложку (пленку) осаждалось
определенное число атомов кремния и кислорода, со-
ответствующее стехиометрическому составу пленки
SiO2 . В настоящей работе применялись следующие
параметры: температура кластера моделирования
300 К, длительность одного шага напыления 6 пс,
число атомов кремния и кислорода, осаждаемых
за один шаг, 50 и 100 соответственно. Начальная
скорость осаждаемых атомов кремния и кислорода
ориентирована вертикально вниз к подложке, для
атомов кислорода ее величина соответствует энер-
гии 0.1 эВ. Моделирование проводилось в NVT
ансамбле (постоянное число частиц, объем области
моделирования и температура, равная комнатной).
Для поддержания постоянной температуры исполь-
зовался термостат Берендсена [11]. Моделирование
проведено на суперкомпьютерном комплексе МГУ
им. М.В. Ломоносова [12].

Структурные характеристики напыленной плен-
ки детально описаны в [10]. Длина связи Si—O,
величины углов Si—O—Si и O—Si—O совпадают
с экспериментальными значениями 0.162 нм, 144◦

и 109.3◦ соответственно. Как и следовало ожидать,
основным структурным элементом остается правиль-
ный тетраэдр, в центре которого расположен атом
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кремния. Концентрация основного типа точечных
дефектов — однокоординированного атома кислоро-
да — колеблется около 1%.

Профиль плотности пленки диоксида кремния,
полученной в результате численного моделирования
описанным выше методом, показан на рис. 1. Темпе-
ратура подложки 300 К, энергия напыляемых атомов
кремния 1 эВ.

Рис. 1. Профиль плотности напыленной пленки. H —
высота середины слоя толщиной 1 нм, отсчитанная от
верхнего края подложки. Пунктиром показана плот-

ность подложки из кварцевого стекла КУ-1

Профиль плотности получен следующим образом.
Атомистический кластер, содержащий напыленную
пленку, был разделен на слои толщиной ∆H = 1 нм
плоскостями, перпендикулярными направлению ро-
ста. Зависимость плотности слоя ρ от вертикальной
координаты его середины h рассчитывалась в соот-
ветствии с выражением

ρ(h) = N(h)µ/(NAS∆H), (1)

где N(h) — число атомов в слое с координатой h;
µ = 60 г/моль — молярная масса SiO2; NA —
число Авогадро; S — площадь поперечного сече-
ния, перпендикулярного направлению роста пленки.
Толщина слоя 1 нм выбрана по следующим сооб-
ражениям: при уменьшении толщины слоя число
атомов, попадающих в слой, также уменьшается,
что приводит росту относительных величин стати-
стических флуктуаций плотности ∆ρ/ρ∼ 1/N(h)1/2.
В результате профиль плотности приобретает вид
гребенки, что затрудняет его анализ. Ограничение
сверху на толщину слоя накладывает характерный
размер переходных слоев подложка–пленка и плен-
ка–вакуум — около 2 нм.

С ростом координаты h плотность пленки
несколько уменьшается. Эта зависимость, вероят-
но, обусловлена неравновесностью структуры напы-
ленной пленки, так как она существенно умень-
шается после отжига пленки при температурах
900–1300 К [13].

Превышение плотности пленки над плотностью
подложки из кварцевого стекла КУ-1 составляет

около 0.15 г/см3 , что соответствует изменению по-
казателя преломления ∆n = 0.03 [14]. Такая же
оценка ∆n получается по данным о корреляции
показателя преломления и плотности уплотненного
стекла и различным кристаллическим модификаци-
ям диоксида кремния [15, с. 54, рис. 4.10].

2. Результаты обработки экспериментальных
данных

Образцы пленок SiO2 на подложках из кварцево-
го стекла КУ-1 наносились в вакуумной установке
АСПИРА-200 методом реактивного ионно-лучево-
го распыления с ионным ассистированием. Перед
нанесением пленок подложки из КУ-1 очищались
с помощью дополнительного ионного источника
пучком ионов аргона. Данный процесс позволяет
обеспечить высокую энергию конденсируемых на
подложке атомов. Были напылены образцы пленок:
первый с толщиной, близкой к толщине пленки,
полученной в результате МД-моделирования (рис. 1)
и второй с большей толщиной. Необходимость на-
несения пленки с большей толщиной обусловлена
особенностями анализа экспериментальных данных,
которые обсуждаются ниже.

С помощью новейшего спектрофотометра
Cary 7000 для обоих образцов были измерены спек-
тральные коэффициенты пропускания и отражения.
Поскольку контраст между показателями прелом-
ления подложки и пленки весьма незначителен,
вариации спектральных коэффициентов, связанные
с различием этих показателей, также весьма
незначительны и могут быть близки по величине
к оценке точности спектрофотометрических данных.
В качестве примера на рис. 2 показан коэффициент
отражения от образца с более тонкой пленкой
SiO2 . Видно, что вариация коэффициента отраже-
ния от теоретически рассчитанного коэффициента
отражения чистой подложки составляет менее 1%.
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Рис. 2. Коэффициент отражения первого образца плен-
ки SiO2 на подложке из кварцевого стекла (крестики)
и коэффициент отражения от чистой подложки из ма-

териала КУ-1

Как следует из рис. 2, входные эксперименталь-
ные данные малоинформативны. В силу этого обра-
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ботка этих данных требует особых подходов. Как
показано в работе [16], для большинства диэлектри-
ческих оксидных пленок в спектральной области, где
отсутствует сколько-либо существенное поглощение,
изменение спектральных зависимостей их показате-
лей преломления от плотности пленки определяется
в основном сдвигом этих зависимостей вверх или
вниз. В связи с этим для определения показате-
ля преломления пленки использовалась сдвиговая
модель показателя преломления, имеющаяся в про-
граммном комплексе Optilayer [17] и описывающая
этот сдвиг одним параметром. Вторым неизвестным
параметром данной модели является толщина нане-
сенной пленки. В качестве начального приближения
для показателя преломления пленки SiO2 исполь-
зовался показатель преломления кварцевого стекла.
В результате обработки экспериментальных данных,
представленных на рис. 2, было получено, что тол-
щина пленки равна 76.6 нм (величина, близкая к за-
планированной толщине пленки), а сдвиг показателя
преломления пленки вверх относительно показателя
преломления кварцевого стекла составляет 0.033.
Отметим, что эта величина близка к оценке превы-
шения показателя преломления пленки над показа-
телем преломления подложки, полученной в резуль-
тате МД моделирования роста пленки (см. разд. 2).
Точность определения показателя преломления на
основе данных спектрофотометрического измерения
коэффициентов пропускания и отражения может
быть оценена как 0.5% [18].

Для проверки и подтверждения полученных ре-
зультатов было проведено аналогичное исследование
более толстой пленки. Отметим, что с ростом тол-
щины пленки в спектральной области проведения
измерений начинают более заметно проявляться ин-
терференционные эффекты. Эти эффекты приводят
к более заметным вариациям измеренного коэффи-
циента отражения (рис. 3), что в свою очередь повы-
шает информативность входных экспериментальных
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Рис. 3. Экспериментальный (показан крестиками)
и модельный (сплошная линия) коэффициенты от-
ражения второго образца пленки SiO2 . Модельный
коэффициент получен по результатам решения задачи

определения параметров образца
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Рис. 4. Показатель преломления кварцевого стекла
КУ-1 (пунктир) и найденный показатель преломления
для второго образца пленки SiO2 (сплошная кривая).

Толщина пленки составляет 126.6 нм

данных и делает результаты их обработки более
надежными.

На рис. 3 представлено приближение экспери-
ментальных данных модельным коэффициентом от-
ражения пленки при использовании той же модели
пленки, что и в случае первого образца. Найденная
толщина пленки составляет 126.6 нм, а сдвиг ее по-
казателя преломления вверх относительно подложки
равен 0.033, что полностью совпадает с найденным
ранее значением для первого образца. Показате-
ли преломления пленки и подложки представлены
на рис. 4.

Заключение

Результаты экспериментального определения по-
казателей преломления пленок SiO2 , полученных
высокоэнергетическим процессом напыления на под-
ложку из кварцевого стекла, полностью подтвержда-
ют предсказанное суперкомпьютерным моделирова-
нием превышение показателя преломления плен-
ки SiO2 над показателем преломления кварцевого
стекла, что обусловлено большей плотностью пленки
в сравнении с плотностью кварцевого стекла.

Работа выполнена при финансовой поддержке
Российского научного фонда (грант 14-11-00409).
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