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Аннотация. Критически рассматривается эволюция моделирования реактивного распыления за по-
следние 50 лет. Обобщены основные закономерности процессов осаждения пленок простых соедине-
ний металлов (нитридов, оксидов, оксинитридов, карбидов и др.), обнаруженные экспериментально 
разными исследователями. Вышеуказанные особенности включают значительную нелинейность и ги-
стерезис. В 1970-х гг. были предложены модели изотермической хемосорбции, основанные на предпо-
ложении, что на мишени за счет хемосорбции образуется пленка соединения. Их развитие привело к 
появлению общей модели изотермической хемосорбции, которая была дополнена процессами на по-
верхностях стенки вакуумной камеры и подложки. Модель претерпела многочисленные преобразова-
ния для применения к различным задачам реактивного распыления. На следующем этапе развития мо-
делирования была предложена модель реактивного распыления (RSD), основанная на имплантации мо-
лекул реактивного газа в мишень, объемной химической реакции, хемосорбции и эффекте knock-on (им-
плантация адсорбированных атомов или молекул отдачи, получивших импульс от ускоренного иона аргона). 
Другое направление развития моделирования представлено неизотермической физико-химической моде-
лью, в которой использовались изотерма Ленгмюра и закон действующих масс. Различные модификации 
этой модели позволили описать процессы реактивного распыления в более сложных случаях, когда в состав 
распыляемого блока входит горячая или сэндвич-мишень. 
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Abstract. This paper takes a critical look at the evolution of reactive sputtering modeling over the past 
50 years. The review summarizes the main regularities of the processes of film deposition of simple metal 
compounds (nitrides, oxides, oxynitrides, carbides, etc.) discovered experimentally by various researchers. 
The above features include significant non-linearity and hysteresis. In the 1970s, specific models of isothermal 
chemisorption were proposed. These models were based on the assumption that a compound film is formed 
on the target due to chemisorption. Their development led to the emergence of a general model of isothermal 
chemisorption, which was supplemented by processes on the surfaces of the vacuum chamber wall and the 
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substrate. The model has undergone numerous transformations for application to a variety of reactive spray 
applications. At the next stage in the development of modeling a reactive sputtering (RSD) model was proposed 
based on the implantation of reactive gas molecules into the target, bulk chemical reaction, chemisorption, and 
the «knock-on» effect (implantation of adsorbed recoil atoms or molecules that received an impulse from an 
accelerated argon ion). Another direction in the development of modeling is represented by a non-isothermal 
physical and chemical model, in which the Langmuir isotherm and the law of mass action were used. Various 
modifications of this model made it possible to describe reactive sputtering processes in more complex cases, 
when a hot or sandwich target is included in the sputtered unit.  

Keywords: reactive sputtering, sandwich target, model, magnetron, chemisorption, implantation, chemical re-
action, target 
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Введение. Пленки простых соединений пере-
ходных металлов (оксидов, нитридов, карбидов, 
оксинитридов и пр.) и их твердых растворов вызы-
вают большой интерес во многих областях техники. 
Связано это с тем, что они проявляют многие свой-
ства (полупроводниковые, ферромагнитные, сегне-
тоэлектрические, электрохромные, фотохромные и 
др.), открывающие новые возможности для разви-
тия. Внимание ученых и инженеров к таким плен-
кам связано также с новыми областями их приме-
нения, к которым следует отнести экологию, меди-
цину и альтернативную энергетику. 

Для осаждения этих пленок широко исполь-
зуют методы, объединенные термином «реактив-
ное распыление» [1]–[4], который, по мнению 
автора [2], впервые появился в статье [3]. Обозна-
чим здесь металл, реактивный газ и их соедине-
ние со стехиометрическими коэффициентами m и 
n через M, X2 и MmXn соответственно.  

В ранних экспериментальных работах было 
обнаружено влияние концентрации реактивного 
газа в газовой смеси или его парциального давле-
ния на скорость роста пленки, напряжение разря-
да и состав пленки [5]–[10]. Кроме этого при 
осаждении пленок оксидов и нитридов были об-
наружены нелинейные эффекты [11]–[21]. 

В более поздних публикациях было установ-
лено, что парциальное давление реактивного газа 
не является независимой переменной. Оно отра-
жает только состояние процесса реактивного рас-
пыления при заданных значениях других пара-
метров, которые можно было изменять независи-
мо. Основными среди них были входной поток 
реактивного газа Q0 (поток, вводимый в вакуум-
ную камеру) и ток разряда I (или мощность, вы-
деляемая на мишени). В исследованиях при  
I = const и Q0 = var при определенных значениях Q0 

наблюдали лавинообразное изменение парциально-
го давления реактивного газа [14]. Аналогичный 
эффект существует при Q0 = const и I = var [22], но в 
этом случае лавинообразное изменение парциаль-
ного давления наблюдали при определенном значе-
нии тока разряда (или мощности) [10], [11], [18], 
[20], [23]. Эти эффекты были отнесены к переходам 
между металлическим и реактивным стационарны-
ми режимами работы мишени [24]. В первом из них 
поверхность мишени свободна от продуктов реак-
ции в виде пленки соединения MmXn, во втором же 
она полностью покрыта этой пленкой. 

В большом числе экспериментов при измене-
нии Q0 или тока разряда (мощности) обнаружен 
эффект гистерезиса [25]–[28]. Суть гистерезиса 
состоит в том, что в зависимости парциального 
давления реактивного газа X2 от величины Q0 
при I = const существуют две точки неустойчивости 
(рис. 1, a, кривая 1). При увеличении Q0 от нуля 
мишень остается в металлическом режиме до точки 
A. При этом значении Q0 мишень лавинообразно 
переходит в реактивный режим (точка B). Возврат в 
металлический режим (точка D) при уменьшении 
Q0 возникает в другой точке C. Линия 2 на рис. 1, a 
отражает соответствующую зависимость при вы-
ключенном магнетроне. Аналогичная нелинейность 
обнаружена в процессах, в которых управляли током 
разряда при Q0 = const (рис. 1, б).  

Таким образом, многочисленные эксперимен-
ты показали, что, во-первых, основными незави-
симыми переменными процесса реактивного рас-
пыления служат поток реактивного газа Q0 и ток 
разряда I (мощность, выделяемая на мишени), а 
во-вторых, зависимости парциального давления 
реактивного газа от величины Q0 или I (рис. 1) 
существенно нелинейные и могут содержать со-
держат участки с отрицательной производной. 
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Обнаруженные особенности реактивного рас-
пыления затрудняли выбор режима осаждения 
пленок, особенно на начальной стадии разработ-
ки технологии. Для более детального изучения 
процессов реактивного распыления многие спе-
циалисты работали над созданием их моделей.  

В настоящее время установлено, что ключе-
вые процессы при реактивном распылении про-
исходят на поверхности мишени. На ней конку-
рируют формирование и распыление пленки 
MmXn. В зависимости от соотношения их скоро-
стей мишень, как указано ранее, может находить-
ся в одном из двух стационарных состояний. Ко-
личественно состояние мишени описывают с по-
мощью относительной доли ее поверхности θt, 
покрытой пленкой MmXn.  

В самом общем виде кинетическое уравнение 
для мишени записывают в таком виде: 

t t tθ θ θ

i ji j

d d d
dt dt dt

        
   

  . 

С помощью первого слагаемого в правой части 
записанного уравнения учтена совокупность про-
цессов, увеличивающих θt. Второе слагаемое от-
ражает уменьшение этой величины. 

Освещение развития этих разработок служит 
целью данной статьи.  

Частные изотермические модели. Все раз-
нообразие известных моделей процесса реактив-
ного распыления основано фактически на двух 
допущениях: 

– на возбужденной поверхности мишени конку-
рируют два процесса: формирование тонкого слоя 
соединения металла с реактивным газом и распы-
ление этого слоя ускоренными ионами аргона; 

– на подложке и стенках вакуумной камеры 
происходит осаждение распыленного материала 
мишени и хемосорбция молекул реактивного газа. 

Физическую модель процессов на поверхно-
сти мишени впервые обсуждали в статье 1973 г. 
[15]. В [21] и [29] (1975) уже появились кинети-
ческие уравнения для мишени, основанные на 
хемосорбции.  

В ранних публикациях [19], [21], [22], [26], [27], 
[30]–[33] при построении модели реактивного рас-
пыления в качестве независимой переменной при-
нимали парциальное давление p реактивного газа и 
учитывали только процессы, протекающие на ми-
шени без учета ее температуры. Отличие моделей у 
разных авторов не носило принципиального харак-
тера. Главным объединяющим элементом всех от-
меченных публикаций служило кинетическое урав-
нение для поверхности мишени 

  ef C
t t

0
1 0,

2
p S jdN

dt em kT
      


 (1) 

где N – плотность центров адсорбции, занятых 
реактивным газом; α – коэффициент адсорбции 
молекул реактивного газа к металлической по-
верхности мишени; pef  – эффективное давление в 
течение распыления; m0 – масса молекулы газа; 
k – постоянная Больцмана; T – абсолютная темпе-
ратура; θt = N/Nt – доля поверхности мишени, по-
крытая пленкой соединения, Nt – плотность центров 
адсорбции на мишени; SC – коэффициент распыле-
ния пленки MmXn;  j – плотность тока разряда. 

Первое слагаемое в (1) определяет скорость ро-
ста соединения MmXn, множитель ef 02 ,p m kT  
согласно кинетической теории газов, задает плот-
ность потока молекул реактивного газа на ми-
шень. Второй член в (1) определяет скорость рас-
пыления ионами аргона поверхности мишени, 
покрытой пленкой MmXn. Кроме (1) были пред- 
 

Рис. 1. Качественный вид зависимости парциального давления реактивного газа  
при реактивном распылении: а – от его входного потока; б – тока разряда 

Fig. 1. Qualitative view of the dependence of the reactive gas partial pressure during reactive  
sputtering: a – on its input flow; б – discharge current 
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ложены и другие варианты уравнений, описыва-
ющих состояние мишени [15], [27]. 

В [30] для развития модели, описанной урав-
нением (1), предложены два механизма, форми-
рующих на поверхности мишени соединение 
атомов металла и реактивного газа: 

– хемосорбция нейтральных молекул реак-
тивного газа (что может происходить без тлеюще-
го разряда); 

– покрытие мишени ионами и атомами реак-
тивного газа, которые активированы тлеющим 
разрядом. Этот процесс назван авторами ионным 
осаждением. 

В [34] при моделировании реактивного рас-
пыления физически корректно учтена адсорбция 
реактивного газа на стенке вакуумной камеры. 
Оставаясь в рамках изотермической модели, ав-
тор выразил формирование соединения на мише-
ни через адсорбцию, записав уравнение баланса 
газовых потоков следующим образом: 

 0 t t w p.Q Q Q Q Q      (2) 

В (2) потоки реактивного газа на поверхности 
мишени за счет адсорбции и распыления обозначе-
ны через Qt

+ и Qt
– соответственно; на стенке каме-

ры – Qw; за счет работы вакуумного насоса – Qp. 
Далее были введены величины эффективной скоро-
сти откачки для каждой сорбирующей поверхности.  

В [35] и [36] для развития модели, предло-
женной в [21], изменение парциального давления 
реактивного газа было выражено через газовые 
потоки: 

   p
0 ,i i

i

pSdp kT F A Q
dt V V

     (3) 

где V – объем вакуумной камеры; Fi – плотность 
потока реактивного газа на i-й поверхности (на 
мишени t, подложке s, стенке камеры w); p – дав-
ление; Sp – быстрота действия насоса; Ai – пло-
щадь i-й поверхности (i = t, s, w), потребляющей 
реактивный газ, поток которого равен 

 (1 ) .i i iQ J A     (4) 

Здесь θi – степень покрытия соединением i-й по-
верхности; J – плотность полного потока газа, 
падающего на поверхность в газовой среде. 
В результате возникло уравнение баланса газовых 
потоков для стационарного состояния: 

 p
0

i
,i i

pS
Q F A

kT
   (5) 

где слагаемое ppS kT  определяет поток, который 

проходит через насос. На основе выражений (3)–
(5) и модели газового разряда низкого давления в 
[35] и [36] изучена кинетика распыления Al в 
среде Ar + O2. 

Таким образом, в публикациях [30], [34]–[36] 
модель реактивного распыления получила разви-
тие. В ее аналитическом описании появились 
уравнения для газовых потоков на все поверхно-
сти камеры и уравнение баланса газовых частиц. 

Дальнейшее развитие моделирования реак-
тивного распыления выполнено в серии статей 
[28], [37]–[43]. В них авторы наиболее последова-
тельно развивали модель, которую мы назовем 
общей, в отличие от частных моделей предыду-
щего раздела. 

Изотермическая хемосорбционная модель 
Берга. Модель, которую авторы описали в [37], в 
дальнейшем получила название модели С. Берга. 
Не будем нарушать традиции, принятые в науч-
ном мире. Действительно, следует признать, что 
коллектив профессора С. Берга (университет 
г. Упсала, Швеция) в течение последних тридцати 
пяти лет много работал над развитием модели 
реактивного распыления и опубликовал не один 
десяток статей на эту тему.  

Далее при обсуждении разных моделей ис-
пользуем обозначения, которые частично отлича-
ются от тех, которые были приняты авторами ци-
тируемых работ и использовались ранее в данной 
статье («Частные изотермические модели»). Это 
было сделано для того, чтобы унифицировать 
математические описания разных моделей.  

В первой публикации 1987 г. [37] были развиты 
высказанные в уже упомянутых статьях идеи отно-
сительно реактивного распыления однокомпонент-
ной металлической мишени M в среде одного реак-
тивного газа X2. Описывая физическую модель, 
авторы предложили ряд ограничений: 

1) в модели следует учесть процессы, проте-
кающие на поверхностях мишени, и стенки ваку-
умной камеры с площадями At, и Aw соответ-
ственно (площадь подложки As из-за незначимо-
сти была включена в величину Aw); 

2) процесс распыления происходит при изо-
термических условиях. Это означает, что мишень 
и стенка имеют одинаковую температуру T, рав-
ную температуре газовой среды; 

3) на поверхности мишени конкурируют два 
процесса: 
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Шестое уравнение аналитического описания 
модели реактивного распыления, иллюстрируе-
мой рис. 4, задает баланс газовых потоков:  

 .0 t w pQ Q Q Q    (13) 

   
Рис. 4. Потоки на всех поверхностях 

Fig. 4. Flows on all surfaces 

Численное решение системы уравнений (4) 
при i = t и w, (9), (11)–(13) позволило авторам [37] 
определить зависимости p = f(Q0) при j = const. 
Они на качественном уровне показали адекват-
ность модели для распыления титановой мишени 
в азотосодержащей среде.  

В последующих публикациях этих и других 
авторов [38]–[54] начальную изотермическую 
хемосорбционную модель применяли для описа-
ния процессов осаждения пленок различных со-
единений. Кроме этого она получила развитие 
для более сложных случаев распыления двух ми-
шеней в смеси Ar + X2 и одной мишени в смеси 
Ar с двумя реактивными газами.  

Следующим шагом в развитии модели Берга 
стала [40]. В ней авторы предложили модели двух 
процессов реактивного распыления. В первом из 
них в смеси Ar + X2 распыляли мишень, состоя-
щую из двухэлементного металлического сплава 
yM1 + (1 – y)M2, где y задает долю металла M1 в 
сплаве. 

В модели этого процесса уравнение стацио-
нарного состояния мишени, описывающее конку-
ренцию формирования и распыления пленок M1X 
и M2X, было записано в форме 

     1 2 1 2 2 2M X tC M X tC1 1 1yJ y J          

  1 1 2 2tCC CtC(1 )j yS y S
e

      
 

, (14)

где αM1 и αM2 – коэффициенты прилипания мо-
лекул X2 к частям поверхности мишени с откры-

тыми металлами M1 и M2 соответственно; 
2XJ  – 

плотность потока реактивного газа, который зада-
ет выражение типа (6); θtC1 и θtC2 – доли поверх-

ности мишени, покрытые соединениями метал-
лов M1X и M2X соответственно; SC1 и SC2 – ко-
эффициенты распыления пленок M1X и M2X со-
ответственно. Другие уравнения аналитического 
описания модели составлены по аналогии с урав-
нениями (11)–(13). 

Во втором процессе статьи [40] изучалось со-
распыление двух мишеней из разных металлов 
M1 и M2. Как и во всех предыдущих случаях, на 
их поверхностях конкурируют процессы формиро-
вания и распыления пленок соединений. Процес-
сы, происходящие на мишенях, не связаны, поэто-
му в стационарном состоянии возникают два урав-
нения с двумя независимыми переменными: 

 
 

 
1 1

2 2

1 2 1

2 2 2

C

C

M X tC tC

M X tC tC

1 ,

1 .

jJ S
e
jJ S
e

      
 
      
 

 (15) 

Правила составления других уравнений, до-
полняющих (14) и (15) до полной системы, опи-
сывающей реактивное распыление такого типа, 
не должно вызывать трудностей. Вывод этих 
уравнений аналогичен процедурам, которые ис-
пользовал профессор С. Берг с сотрудниками в 
ранее рассмотренных нами публикациях. 

В этой публикации авторы признались, что не 
смогли достоверно продемонстрировать адекват-
ность предложенной модели для случая, в кото-
ром применяли Ti, Al и газовую смесь Ar + O2. 
Кроме этого они признали, что ни теоретически, 
ни экспериментально не удалось обнаружить ни-
какого индивидуального влияния используемых 
металлов на зависимость p = f(Q0). 

Начальная изотермическая хемосорбционная 
модель Берга была эффективным шагом вперед. 
Ее аналитическое описание позволило оценить 
связи между параметрами процесса и показало 
возможность гистерезисного эффекта.  

Однако, как отмечено в [55], в ней использо-
ваны очень грубые предположения. Соглашаясь с 
этим утверждением, обратим внимание только на 
два обстоятельства. Во-первых, осажденная 
пленка по своим физическим свойствам пред-
ставляет собой химическое соединение, которое 
формируется на подложке главным образом за 
счет плазмохимической реакции, протекающей на 
мишени. Замену реакции механизмом хемосорб-
ции следует признать очень сильным упрощени-
ем. Во-вторых, не менее сильное упрощение со-
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стоит в допущении о равенстве температур всех 
поверхностей. В реальных процессах поверхно-
сти мишени, подложки и стенок камеры имеют 
разную температуру: поверхность мишени может 
быть нагрета до 700…900 К, подложку нагревают 
выше 600 К, а температура стенок при этом мо-
жет поддерживаться на уровне 300 К. Кроме это-
го, температура подложки может устойчиво уве-
личиваться в течение осаждения за счет выделе-
ния энергии конденсации, кинетической энергии 
частиц, излучения разряда, а также энергии, вы-
деляемой химическими реакциями [16], [56].  

Покажем на примерах возможности началь-
ной модели Берга. Используем для этого экспе-
риментальные результаты, приведенные в [25] и 
[44]. В [44] авторы исследовали осаждение пле-
нок Ta2O5. Нами было выполнено моделирование 
этого процесса с помощью начальной модели 
Берга и значений его параметров, указанных в 
этой публикации. Результат показан сплошной 
линией на рис. 5, а.  

В [25] авторы изучали осаждение пленок 
TiO2. Результат аналогичного моделирования это-
го процесса показан сплошной линией на рис. 5, б. 
Из обоих рисунков видно, что модель Берга не-
адекватно предсказывает точки, в которых изме-
няются режимы работы мишени. 

Полученные результаты могут свидетельство-
вать как о неадекватности начальной модели Берга, 
так и о неточности значений параметров модели, 
которые были использованы при расчете. Проведем 
более детальный анализ на примере эксперимента 
по осаждению пленки Ta2O5 в [44]. 

Сохраним все приближения, принятые в рас-
сматриваемой модели, за исключением второго, в 
котором допускается равенство температуры ми-

шени и стенок вакуумной камеры. Обозначим их 
Tt и T соответственно, полагая, что температура 
стенок и газа одинакова. Характеризуя хемосорб-
цию на разных поверхностях, введем коэффици-
енты прилипания для мишени αt и для стенки αw, 
считая αt ≠ αw. Допустим, что при увеличении 
температуры коэффициент прилипания реактив-
ных газов уменьшается. Поэтому при выборе ве-
личин αt и αw следует выполнить два условия: 
αt < 1, αw < 1 и αt < αw, так как Tt > T. 
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Рис. 6. Результат применения неизотермической  

хемосорбционной модели 
Fig. 6. The result of applying the non-isothermal  

chemisorption model 

На рис. 6 сплошной линией показан результат 
моделирования, полученный при αt = 0.4, αw = 
= 0.95. Значения αt, αw были определены подбо-
ром так, чтобы модель наилучшим образом соот-
ветствовала результатам эксперимента, показан-
ным точками. 

Исходя из рис. 6, можно считать, что устране-
ние из начальной модели Берга условия изотер-
мичности дает возможность увеличить ее адек-
ватность. Однако допустимо и иное совершен-
ствование модели реактивного распыления.  
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варианты ее развития [72]–[76]. В потоке публи-
каций о моделировании реактивного распыления 
встречались работы с описанием других моделей, 
основанных, например, на законах термодинами-
ки [77], [78], статистики [79] и пр. [80], [81]. 
Опубликованы учебные [55] и обзорные статьи 
[82] на эту тему.  

Изотермическая модель Депла. Обратим 
внимание читателей на работы профессора 
Д. Депла с сотрудниками. Этот коллектив в тече-
ние последних двадцати лет активно занимался 
реактивным распылением и его моделированием. 
По интенсивности публикаций в этой области 
коллективу из университета г. Гент, Бельгия, 
можно уверенно отдать второе место после кол-
лектива профессора С. Берга. Различные аспекты 
моделирования реактивного распыления изложе-
ны членами этого коллектива в публикациях [55], 
[83]–[106]. Рассмотрим основные из них. 

В [83] приведены сведения о влиянии входно-
го потока кислорода на изменение напряжения на 
алюминиевой мишени, распыляемой в смеси Ar + 
O2. В этой статье авторы фактически впервые 
высказали гипотезу о том, что с помощью только 
хемосорбции нельзя объяснить модификацию 
поверхности мишени. Наблюдаемые изменения 
напряжения разряда, по их мнению, могут быть 
дополнительно инициированы химической реак-
цией окисления мишени в приповерхностных 
слоях имплантированными атомами кислорода. 
Имплантацию и подповерхностную объемную 
реакцию можно рассматривать как наиболее важ-
ное расширение начальной модели Берга. Его 
включение в модель реактивного распыления 
привело к появлению первоначальной модели, 
которая в [94] получила название RSD (Reactive 
Sputter Deposition). 

Эта же гипотеза была высказана в статье [59], 
посвященной изучению реактивного распыления 
медной мишени в среде Ar + N2. Аналогичный вы-
вод был сделан в [107] по результатам исследования 
распыления кремниевой мишени в той же газовой 
смеси. Детализируя процесс, авторы в [107] пред-
положили, что в мишень имплантируются молеку-

лярные ионы азота 2N , которые, утрачивая заряд, 
диссоциируют на отдельные атомы, вступающие в 
реакцию с материалом мишени, формируя соедине-
ния MmXn. На основании этих исследований физи-
ческая модель реактивного распыления была до-
полнена имплантацией. 

В качестве обоснования своей гипотезы об 
имплантации авторы привели результаты иссле-
дования из [108]. В этой статье с помощью мето-
да ядерных реакций был изучен процесс реактив-
ного распыления титановой мишени в азотосо-
держащей среде. Было установлено, что макси-
мальное количество удерживаемых атомов азота 
после выключения магнетрона значительно пре-
вышает адсорбированный монослой. Получен-
ный результат, по мнению авторов, связан с им-
плантацией молекулярных ионов азота с после-
дующим распадом на атомы. Кроме этого авторы 
допустили имплантацию атомов из адсорбиро-
ванных молекул азота, которые получили прямой 
удар от ускоренного иона аргона. Такие частицы, 
возникшие при ионной бомбардировке мишени, 
называют атомами отдачи. Получив импульс, они 
могут покинуть мишень или создать каскад 
столкновений в ее поверхностных слоях. (В даль-
нейшем механизм имплантации атомов отдачи в 
модели Депла был назван эффектом knock-on.) 
Результаты эксперимента были подтверждены 
компьютерным моделированием.  

В [84] и [85] авторы сделали первые шаги в 
разработке новой модели. В [84] показано влия-
ние на процесс только имплантированных атомов, 
которые вступают в химическое взаимодействие с 
атомами мишени. По существу, модель RSD мож-
но выразить кинетическим уравнением (16), хотя 
в явном виде в работах Депла оно не написано. 
Первая попытка записи такого уравнения была 
сделана в [84] в виде 

    tC
0 tC tC

0,1 1
dn td

n
dt n dt


    , (18) 

где n0 – плотность материала мишени; n – количе-
ство атомов газа в соединении; αtC – вероятность 
химической реакции между имплантированными 
атомами X и мишени M; θtC – степень покрытия 
поверхности соединением MmXn; n(0, t) – поверх-
ностная концентрация имплантированных атомов. 
Уравнение (18) описывает модель процесса распы-
ления, основанную только на имплантации в ми-
шень ионов 2X . В (18) нет необходимости учиты-
вать распыление соединения ионами аргона. Дей-
ствительно, dθtC/dt представляет собой эффектив-
ную скорость образования соединения, поскольку 
при расчете dn/dt учитывался эффект распыления. 
В (18) химическая реакция задана в простейшей 
форме, которая не учитывает закон действующих 
масс и уравнение Аррениуса. Она задана с помо-
щью коэффициента αtC. В последующих публика-
циях авторы усложнили эту часть модели.  
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В [85] в модель, учитывающую только ион-
ную имплантацию, был добавлен механизм хемо-
сорбции из начальной модели Берга. Таким обра-
зом в модели возникли объемный и поверхност-
ный механизмы формирования MmXn, что может 
быть выражено уравнением: 

 t t t t

chem impl sput

d d d d
dt dt dt dt
               

     
. (19) 

Если в (19), как и в (18), считать, что во вто-
ром слагаемом правой части распыление уже 
учтено, то третье слагаемое нужно рассматривать 
как распыление поверхностной пленки, возник-
шей за счет хемосорбции.  

Более детально эта новая модель с добавле-
нием knock-on-эффекта описана в [86]. В ней 
учтены процессы, происходящие на поверхностях 
мишени и подложки. Одно из уравнений систе-
мы, описывающих распыление, устанавливает, 
как и во всех предыдущих случаях, баланс газо-
вых потоков типа (13). Еще три уравнения задают 
газовые потоки на обе поверхности типа (4) и 
поток, откачиваемый насосом (12). Корневыми 
являются уравнения стационарного состояния 
мишени и подложки.  

Рассмотрим [86] более детально, поскольку в 
публикациях профессора Д. Депла с сотрудника-
ми о моделировании она ключевая. В ней авторы 
детально изложили основные допущения своей 
модели. В дальнейшем в многочисленных публи-
кациях были описаны различные вариации моде-
ли RSD. К ним относятся монография [89] и 
учебная статья [55], носящая обзорный характер. 
В них можно детально ознакомиться как с про-
цессом реактивного магнетронного распыления, 
так с его моделированием. 

Первоначально выделим основные допущения 
модели так, как это можно понять в результате 
изучения публикаций профессора Д. Депла с со-
трудниками. С помощью допущений, которые бы-
ли описаны ранее, авторы сформировали физиче-
скую модель процесса, которую далее описали 
аналитически, применяя известные физические 
или химические законы, уравнения и формулы. 
Считаем, что это очень важно для понимания сути 
той или иной модели, которая чаще всего мало 
понятна для читателя из сухих строчек формул.  

Итак, из публикации [86] и других статей 
этих авторов физическую модель RSD можно вы-
разить с помощью ряда допущений: 

1. Процесс носит изотермический характер. 
2. Процесс сопровождается:  
а) прямой имплантацией атомов X в мишень с 

дозой А 2  / 2 ( ,)D f j t e j tp e p p     опре-
деляемой плотностью ионного тока j+ и молярной 
долей реактивного газа f в вакуумной камере (e – 
заряд электрона); 

б) имплантацией атомов X за счет разрушения 
молекул MmXn на поверхности мишени прямым 
ударом иона Ar+ (эффект knock-on с коэффициен-
том β, представляющим собой количество им-
плантированных атомов на один ион в потоке с 
плотностью j/e); 

в) хемосорбцией атомов X, возникшей за счет 
диссоциации на поверхности мишени адсорбиро-
ванных молекул X2, определяемой коэффициен-
том прилипания α. 

3. Нормированное распределение проекцион-
ных пробегов c(x) ионов 2X  вдоль нормали к 
поверхности мишени является гауссианом: 

 
 2

2( ) exp
2 2

p

p p

x RDc x
R R

   
   

, (20) 

где Rp – средний проекционный пробег; ΔRp – 
рассеяние проекционных пробегов. 

4. Распределение имплантированных атомов 
n(x, t) учетом распыления со скоростью v0 опре-
делено интегралом: 

  0
0

( , ) 2
t jn x t fc x d

e
v    , (21) 

где  0c x v   – нормированное распределение с 
учетом распыления. 

5. Соединение MmXn образуется: 
а) на поверхности за счет хемосорбции;  
б) в приповерхностных слоях мишени за счет 

объемной химической реакции 
 mM + nX ↔ MmXn (22) 

между частью имплантированных атомов X с 
атомами металла. Скорость реакции определена 
выражением 

    X M, , ,nr kn x t n x t
m

   (23) 

где k – константа скорости объемной реакции; 
nX(x, t) – концентрация непрореагировавших им-
плантированных атомов X с учетом распыления 
(см. (20) и (21)); nM(x, t) – концентрация свобод-
ных атомов мишени. 
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6. Формирование на поверхности слоя MmXn 
сопровождается процессом: 

а) распыления молекул MmXn ионами аргона; 
б) удаления атомов X из молекул MmXn за 

счет эффекта knock-on. 
Уточним, что соединение MmXn, занимающее 

долю поверхности мишени θtC, сформировано в 
подповерхностном слое за счет объемной хими-
ческой реакции с участием имплантированных 
атомов X. Оно появилось на поверхности в резуль-
тате распыления поверхностного и последующих 
слоев. Фактически поверхностный слой за счет это-
го процесса осуществляет движение внутрь мише-
ни, постоянно наращивая величину θtC.  

7. В поверхностной области мишени суще-
ствуют:  

а) слой, из которого непосредственно проис-
ходит распыление. Он имеет толщину порядка 
мономолекулярного слоя s. В общем случае этот 
слой состоит из участков: θtM – свободного от 
пленки соединения MmXn; θtC и θtСch – занятых 
соединением MmXn, сформированным за счет 
прямой имплантации атомов X и их хемосорбции, 
соответственно; 

б) подповерхностная область толщиною L ≈ 
≈ Rp ± 3ΔRp, в которую имплантированы атомы 
реактивного газа, химически взаимодействующие с 
материалом мишени. В модели эта область пред-
ставлена в виде тонкого подповерхностного слоя. 
Он состоит из области, занятой соединением MmXn, 
сформированным за счет объемной химической 
реакции (22), протекающей со скоростью (23), и 
области, занятой свободными атомами металла М. 

Главный результат, установленный в [86] и 
повторенный в [89], состоит в том, что зависимо-
сти p = f(Q0), полученные с помощью хемосорб-
ционной модели Берга и RSD-модели, сопоста-
вимы. Однако отмечена разница в кинетике рас-
хода газа в течение первых 10 с после включения 
магнетрона. Модель Берга предсказывает переход 
от металлического режима работы мишени к ок-
сидному с меньшей постоянной времени. Вычис-
ления были выполнены для распыления мишени 
из алюминия в смеси Ar + O2. 

В последующих публикациях [65], [87]–[106] 
Д. Депла с сотрудниками сообщали о развитии пер-
воначальной RSD-модели. К примеру, в [65] появи-
лись кинетические уравнения для всех частей по-
верхности мишени 

chtM tC tC, иt t t      , 

в которых учтены рассмотренные физические 
процессы. Запись кинетических уравнений в дру-
гой форме ничего не изменила в RSD-модели. Эта 
форма была более привычной для записи уравне-
ний, описывающих кинетику процессов на по-
верхности мишени, которая принята при описа-
нии модели Берга. Но в них была внесена суще-
ственная поправка. Если во всех предыдущих 
случаях одной из основных независимых пере-
менных был принят ток разряда, то в [65] тако-
вым стал ионный ток с плотностью: 

 ,
1 i

jj  
 

 (24) 

где γi – коэффициент ионно-электронной эмиссии 
для i-й части (i = M, C, Cch) поверхности мишени. 
Как следует из (24), ток разряда, включающий 
электронный компонент, может быть больше 
ионного тока на 5–10 %. 

Достаточно много внимания авторы RSD-мо-
дели уделили моделированию разряда магнетрона 
[83], [94], [95], [104]. Для понимания реактивного 
распыления эти задачи имеют самостоятельное 
значение. Изменение режима работы мишени, в 
частности переход из металлического режима в 
реактивный и обратно, отражалось на вольтам-
перных U = f(j) и вольт-поточных U = f (Q0) ха-
рактеристиках. В них появлялись скачкообразные 
изменения, соответствующие изменению режима 
работы мишени, при котором изменялась способ-
ность поверхности к эмиссии электронов под 
воздействием ускоренных ионов.  

Однако моделирование разряда, способствуя 
лучшему пониманию процессов реактивного рас-
пыления, не добавляло в рассмотренные ранее мо-
дели новых физических процессов. Поэтому оста-
вим в стороне подробности указанных публикаций 
и сосредоточимся только на моделях, отражающих 
физико-химические аспекты реактивного распы-
ления. Заметим только, что авторы указанных пуб-
ликаций, выполняя анализ вольтамперных харак-
теристик магнетронов, считали независимой пе-
ременной напряжение разряда. В физике газового 
разряда в качестве этой переменной принят ток 
разряда, что соответствует физической сущности 
процесса протекания тока через газ.  

Развитию RSD-модели посвящена статья [96], 
в которой представлена модель реактивного рас-
пыления цилиндрического магнетрона. Новая 
модификация RSD-модели, описанной в [99] и 
[100], получила название RSD2013. Интересна 
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статья, посвященная реактивному высокомощно-
му импульсному распылению (R-HiPIMS) [102]. 
Отличие этого метода от распыления на постоян-
ном токе, или RF-распыления, состоит в высокой 
доле ионизации распыленного материала мише-
ни. Как следствие, увеличивается скорость рас-
пыления мишени. Оказалось, что в процессе R-
HiPIMS вероятность наблюдения гистерезиса 
намного ниже по сравнению с магнетронным 
распылением на постоянном токе. Причина этого 
могла быть связана с имплантацией в мишень 
распыленных атомов. Однако авторы правы в том, 
что для сколько-нибудь достоверного суждения 
об особенностях R-HiPIMS пока накоплено недо-
статочно экспериментальных данных. 

В [96] и последующих публикациях [97], [99] 
усилия авторов были направлены на совершенство-
вание вычислительных процедур для решения задач 
моделирования реактивного распыления.  

Привлечение новых физических процессов в 
модель может стать необходимым, если ее 
начальный вариант неадекватен. Как показано 
ранее, начальная модель Берга, примененная к 
результатам экспериментов в [25] и [44], неадек-
ватна. Причинами полученного результата могли 
стать как неточность значений параметров моде-
ли, которые были использованы при расчете, так 
и неполное понимание физических процессов, 
протекающих при реактивном распылении.  

Подбор параметров модели – это задача опти-
мизации, в которой отыскивается минимум целевой 
функции в пространстве нескольких степеней сво-
боды. Эта функция в данном случае служит крите-
рием адекватности, когда ее задают квадратичной 
формой близости между экспериментом и результа-
том предсказания по модели. Увеличение числа 
степеней свободы, например в [97] их было пять, 
значительно усложняет задачу. Однако если таким 
способом не удается получить адекватную модель, 
то следует искать дополнительные физические про-
цессы или эффекты, влияющие на формирование на 
мишени пленки соединения.  

Так было сделано в [61] для начальной моде-
ли Берга, когда в нее добавили имплантацию и 
эффект knock-on. Но в [86] авторы RSD-модели 
поступили иначе. Их начальная модель содержала 
в качестве механизма формирования соединения 
MmXn на поверхности мишени имплантацию 
атомов X, сопровождаемую объемной химиче-
ской реакцией и распылением поверхностных 
слоев. Следующими шагами в развитие началь-

ной модели были включение в нее хемосорбции и 
knock-on-эффекта. Однако для читателя результат 
был неожиданным. Напомним, что главный ре-
зультат, установленный в [86], состоял в том, что 
зависимости p = f(Q0), полученные с помощью 
хемосорбционной модели Берга и RSD-модели, 
были сопоставимы. Это очень странно, поскольку 
хемосорбция и имплантация должны оказывать 
аддитивное влияние на процесс реактивного рас-
пыления. В модели RSD каждый процесс порож-
дает свою область на поверхности мишени, по-
крытую соединением MmXn.  

Напомним, что основным доказательством 
корректности применения механизма импланта-
ции в модели Депла приняты результаты исследо-
вания в [108]. С нашей точки зрения, физическая 
причина результата, приведенного в этой публи-
кации, могла быть иной. Это могло быть связано, 
во-первых, с полимолекулярной адсорбцией 
[109]. Во-вторых, причиной могла стать диффу-
зия атомов реактивного газа в объем мишени. 
Значимость второго процесса можно ожидать до-
статочно высокой, поскольку при толщине мише-
ни 5–6 мм температура в области, подвергнутой 
воздействию мощного потока ионов, может до-
стичь 700…900 °С.  

Более детальный анализ имплантации атомов X 
в мишень, выполненный нами с помощью про-
граммы SRIM, показал, что результаты, представ-
ленные авторами RSD-модели, не дают возможно-
сти оценить состояние мишени. Главное, на первый 
взгляд, состоит в неясности, как использовать полу-
ченный результат для моделирования, поскольку он 
не дает информации об основной функции процес-
са реактивного распыления p = f(Q0), принятой ра-
нее в [35], [36] и многих других публикациях.  

Неизотермическая физико-химическая мо-
дель Барыбина. Возвратимся к начальной изо-
термической модели Берга в [37], основанной на 
хемосорбции. Хемосорбция в условиях постоян-
ной температуры применяется во всех моделях, 
рассмотренных в данной статье. Хотя в [55] авто-
ры отметили, что в модели Берга использованы 
«… очень грубые предположения…», тем не ме-
нее, они не отказались от этой модели.  

Последние двадцать лет в Санкт-Петербург-
ском государственном электротехническом уни-
верситете «ЛЭТИ» наша группа проводит иссле-
дования пленок оксидов, нитридов и оксинитри-
дов переходных металлов, осажденных методами 
реактивного магнетронного распыления [110]–
[117]. Первоначальный интерес к традиционному 
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магнетрону с хорошо охлаждаемой металличе-
ской мишенью (холодная мишень) позволил со-
здать распыляемый узел с горячей мишенью 
[118]–[121], а затем – с сэндвич-мишенью [122]–
[127]. Изучение процессов, протекающих при 
осаждении пленок с помощью этих инструмен-
тов, неминуемо привело к моделированию [128]–
[133]. Отправной точкой в этих исследованиях 
была статья [37]. В развитие основных допуще-
ний модели Берга, изложенных ранее, нами было 
предложено приблизить модель к реальности. Во-
первых, хемосорбция была заменена химической 
реакцией, во-вторых, было снято ограничение на 
температуры поверхностей внутри вакуумной 
камеры. Модель получила название «неизотерми-
ческая физико-химическая», или модель Барыби-
на – по фамилии руководителя группы в первом 
десятилетии XXI в. 

Первая модель была разработана для изуче-
ния процесса реактивного распыления одиночной 
холодной мишени в смеси Ar + X2 [128]. В ней 
были приняты следующие допущения:  

1. Вакуумная камера содержит мишень, под-
ложку и стенку с площадями At, As и Aw (или Ai, 
i = t, s, w) соответственно. 

2. При синтезе пленки температуры поверх-
ностей Tt, Ts и Tw (или Ti, i = t, s, w) различны, а 
температура газовой среды T0 равна температуре 
стенки Tw. 

3. На каждой поверхности может протекать 
химическая реакция: 

 
( )

2
1M X M X , , s, w.

2
ik T

m n
n i t
m m

    (25) 

Поверхностная реакция (25) протекает между 
адсорбированными молекулами реактивного газа X2 
и металлом на участках поверхности мишени, сво-
бодных от MmXn. В (25) величина k(Ti) представляет 
собой константу скорости реакций по Аррениусу, 
которая имеет единицу измерения плотности потока: 

   0exp ,a
i

i

E
k T k

kT
 

  
 

 (26) 

где k0, Ea – постоянная и энергия активации ре-
акции соответственно. 

4. В любой момент времени: 
– относительная часть θt распыляемой по-

верхности мишени покрыта пленкой MmXn. 
Остальная часть (1 – θt) представляет собой чи-
стый металл М. Это состояние может возникать 

за счет конкуренции двух процессов, включаю-
щих образование пленки MmXn по поверхност-
ной реакции (25) и ее распыление ионами аргона 
в виде молекул. Поток, распыляемый с поверхно-
сти мишени, включает потоки JtM (атомы чистого 
металла M) и JtC (молекулы MmXn); 

– за счет поверхностной реакции (25) с кон-
стантой скорости (26) и потоков, генерируемых 
мишенью, на i-й поверхности (i = s, w) образуется 
твердый раствор M + MmXn. Представим его на 
каждой поверхности в виде двух областей с отно-
сительными площадями θi и 1 – θi, содержащих 
соединение MmXn и металл M соответственно. 

5. Каждая поверхность потребляет реактив-
ный газ для поддержания поверхностной реакции 
(25). Обозначим через Qi поток, падающий на i-ю 
поверхность (i = t, s, w) и участвующий в образо-
вании на ней соединения MmXn. 

Независимыми переменными в этой задаче 
служат плотность тока разряда j и поток реактив-
ного газа Q0, вводимый в камеру, а основной за-
висимой переменной процесса – парциальное 
давление p газа X2. 

Следуя [37], составим систему алгебраиче-
ских уравнений, описывающих кинетику процес-
сов, протекающих на всех поверхностях, и газо-
вые потоки внутри вакуумной камеры.  

Кинетическое уравнение для поверхности 
мишени по аналогии с (7) приобретает такой вид: 

 t t t

ch sp
.

d d d
dt dt dt
         

   
 (27) 

Но, в отличие от (8), первое слагаемое в (27) 
описывает формирование пленки MmXn за счет 
поверхностной химической реакции (25). В соот-
ветствии с законом действующих масс [134] ско-
рость реакции зададим выражением  

 2t
t t0t

chch

1 ( ) (1 ),n md k T
dt N
      

 
 (28) 

где Nch – концентрация центров химической ре-
акции на поверхности мишени; θ0t – часть по-
верхности мишени, покрытая адсорбированными 
молекулами газа. Физическую адсорбцию описы-
вает изотерма Ленгмюра, которую для неизотер-
мических условий представим в виде  

 0 t
0t 0 t

0 t

( , )
( , , ) .

1 ( , )
b T T pT T p

b T T p
 


 (29) 

Здесь параметр b(T0, Tt) есть функция температур 
газа T0 и мишени Tt: 
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где α0 – коэффициент конденсации молекул реак-
тивного газа; Nph – концентрация центров физи-
ческой адсорбции; τa ≈ 10–13 с – среднее время 
жизни молекулы в адсорбированном состоянии; 
Qph – теплота физической адсорбции, кал/моль; 
R = 1.99 кал/(моль·К) – универсальная газовая 
постоянная. 

При втором слагаемом в (27) (dθt/dt)sp =  
= – jSCθt/eNch с учетом (28) уравнение стационарно-
го состояния поверхности мишени принимает вид 
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 (31) 

Используя (11), выразим кинетические урав-
нения стационарного состояния поверхностей 
стенки и подложки в виде 
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i = w, s. 
В (32) величину θ0i задают выражения (29) и (30) 
с заменой Tt на Ti, i = w, s. 

Газовые потоки, поддерживающие химиче-
скую реакцию на всех поверхностях, опишем вы-
ражением 

 /2
0 0( ) (1 )

2
n m

i i i i i
nQ с k T A    , i = t, w, s, (33) 

где размерный коэффициент c0 = 2.436 · 10−18, 
(см3 · с)/мин, с помощью которого поток газа из 
числа частиц в секунду пересчитывается в куби-
ческий сантиметр в минуту, – стандартный для 
технологических задач. При расчете c0 в качестве 
стандартных условий были выбраны, как обычно, 
T0 = 298 К и p0 = 105 Па. Обозначив через V1 объ-
ем одной распыленной частицы за одну минуту, 
получим: 

3
180

0 1
0

см с60 60 2.436 10 , .
мин

p
c V

kT
 ⋅

   ⋅  

Замыкают систему уравнения баланса газо-
вых потоков  

 0 t s w pQ Q Q Q Q     (34) 

и откачки 

 p p.Q cpS  (35) 

где Sp – скорость откачки камеры, м3/с; c = 600, 

(с · см3)/(Па · м3 · мин) – размерный коэффици-
ент, переводящий паскаль на кубический метр в 
секунду в кубический сантиметр в минуту при 
стандартных условиях. 

Систему из восьми алгебраических уравне-
ний (31)–(35) с учетом (29) и (30) относительно 
функции p = f(Q0, j) следует решать численно, 
определяя одномерные зависимости p = f(Q0) при 
j = const или p = f(j) при Q0 = const. Модель поз-
воляет оценивать влияние независимых перемен-
ных и на величины θt, θw, θs, Qt, Qw, Qs и Qp. 
Прямое измерение этих переменных невозможно. 

Предложенная модель была использована для 
моделирования реактивного распыления тантало-
вой мишени. Экспериментальные результаты про-
цесса взяты из [44]. Результат численного реше-
ния уравнений (31)–(35) с учетом (29) и (30) по-
казан сплошной линией на рис. 8.  

 0                     4                     8                   12 
Q0, см3/мин 

  
Рис. 8. Зависимость парциального давления кислорода  

от его потока, вводимого в камеру при реактивном  
распылении мишени из тантала (серые точки – эксперимент  

при увеличении Q0, черные – при уменьшении) 
Fig. 8. Dependence of the partial pressure of oxygen  

on its flow introduced into the chamber during reactive  
sputtering of a tantalum target (gray points – experiment  

with an increase in Q0, black – with a decrease) 

Из рис. 8 на качественном уровне следует, что 
неизотермическая физико-химическая модель 
реактивного распыления Барыбина может адек-
ватно описывать экспериментальные результаты 
по распылению одиночной холодной мишени в 
среде одного реактивного газа. 

В последующем были предложены модели 
более сложных процессов. В частности, первая 
неизотермическая физико-химическая модель 
была развита для среды, содержащей два реак-
тивных газа (O2 и N2) [129]. В данном случае 
имелись три независимые переменные: плотность 
тока ионов аргона на мишени j и входные потоки 
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кислорода и азота Q01 и Q02 соответственно. Ос-
новные зависимые переменные процесса – пар-
циальные давления кислорода p1 и азота p2. Кро-
ме этого, как и в предыдущем случае, процесс 
характеризуют еще несколько зависимых пере-
менных. Система, описывающая изучаемый про-
цесс реактивного газа, включала шестнадцать 
алгебраических уравнений.  

В частных случаях при Q01 = 0 или Q02 = 0 
полученная система уравнений описывала про-
цесс распыления металлической мишени в среде 
одного реактивного газа (азота или кислорода). 
Показано, что в таких случаях система сводилась 
к системе уравнений (31)–(35). Для этого было 
необходимо в уравнение поверхностной химиче-
ской реакции (25) в качестве реактивного газа Х2 
подставить O2 или N2. 

В последние годы повышенное внимание 
специалистов приобрел магнетрон с горячей ми-
шенью [118]–[120], [123]–[125], [135]–[140]. Осо-
бенность этого устройства состоит в том, что его 
мишень может быть разогрета до плавления. В 
нагретом состоянии мишень становится источни-
ком термоэлектронов и испаренных частиц. Эти 
два потока изменяют условия реактивного распы-
ления, поэтому должны быть учтены в физиче-
ской модели процесса [130], [132], [133].  

Предложенную физико-химическую модель 
реактивного распыления горячей мишени описы-
вала система из восьми алгебраических уравне-
ний. Три из них задавали стационарное состояние 
поверхностей мишени, подложки и стенки. 
Остальные пять – потоки реактивного газа в ва-
куумной камере. Для примера эта система была 
использована при моделировании реактивного 
распыления горячей титановой мишенью в смеси 
Ar + N2 [133]. Анализ основных зависимостей p = 
= f(j, Q0), полученных с помощью предложенной 
модели, показал, что для горячей мишени:  

– эффект гистерезиса сохраняется в широком 
диапазоне температур мишени от 720 до 1560 К; 

– изменения режима работы мишени проис-
ходят при меньших значениях расхода азота по 
сравнению с холодной мишенью; 

– ширина петли гистерезиса тоже имеет 
меньшие значения. 

В [131] нами были опубликованы результаты 
моделирования реактивного распыления одиноч-
ной горячей мишени в газовой смеси Ar + O2 + N2. 
Применение ее для такой среды позволило уста-

новить ряд особенностей этого процесса. Так, 
при постоянном входном потоке кислорода до-
бавление азота смещало влево точки изменения 
режимов работы мишени, в которых производная 
dp/dQ01 претерпевает разрывы. Кроме этого 
увеличение расхода азота приводило к уменьше-
нию ширины области гистерезиса. 

Распыляемый блок магнетрона, содержащий 
на одной оси несколько металлических пластин с 
прорезями, назван нами «сэндвич-мишень». Раз-
витие модели Барыбина для самой простой 
сэндвич-мишени с двумя пластинами описано в 
[141]. Особенность этой мишени состоит в том, 
что она содержит две пластины. Внутренняя, 
охлаждаемая проточной водой, работает в холод-
ном режиме, внешняя – в горячем.  

Независимыми переменными в этом случае 
были поток реактивного газа, вводимый в камеру 
Q0, плотность тока разряда j и относительная 
площадь прорезей во внешней пластине δco. Ос-
новной зависимой переменной, как и во всех 
предыдущих моделях, служит парциальное дав-
ление p газа X2.  

Предложенную физико-химическую модель 
реактивного распыления сэндвич-мишени описы-
вает система из четырнадцати алгебраических 
уравнений. Шесть из них задают стационарное 
состояние поверхностей двух пластин мишени, 
подложки и стенки. Остальные восемь – потоки 
реактивного газа в вакуумной камере. 

Изложенная модель была использована для 
исследования процесса распыления сэндвич-ми-
шени, содержащей внутреннюю титановую и 
внешнюю танталовую пластины. Один из резуль-
татов моделирования представлен на рис. 9. Сдвиг 
зависимостей 

co0 const( )p f Q    на рисунке 

влево при увеличении относительной площади 
прорезей δco (от 0 до 0.5) свидетельствуют о том, 
что они отражают изменение режимов работы 
внешней танталовой пластины. Сдвиги возникают  
из-за уменьшения плотности тока разряда на ней.  

Изображение зависимостей 
co0 const( )p f Q    

на рис. 9, а в линейных шкалах по обеим осям ко-
ординат не позволило выявить влияние внутренней 
титановой пластины на процесс. Это удалось сде-
лать после замены линейных шкал на логарифми-
ческие. На рис. 9, б этот эффект наблюдается на 
участках кривых в области малого расхода газа Q0 = 

= 10–3…10–1 см3/мин, где внутренняя пластина со-
вершает переход из металлического в оксидный 
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режим. Изменение режима работы обеих пластин 
при различных значениях Q0 связано с различной 
скоростью удаления S оксидных пленок с их по-
верхностей (STa2O5

 > STiO2
). Во-вторых, можно 

показать, что при плотности тока разряда более 
700 А/м2 распыление пленки Ta2O5 дополняется 
ее испарением. Поэтому изменение стационарно-
го состояния поверхности внутренней пластины 
происходит при мéньшей скорости протекающей 
на ней химической реакции, а значит, и при более 
низком входном потоке кислорода. 

Завершая обзор работ, посвященных модели-
рованию реактивного распыления, основанному 
на химических реакциях, протекающих в неизо-
термических условиях, отметим основное в этом 
классе моделей. Начнем с недостатка. Математи-
ческое описание модели усложнено для примене-
ния наличием трех неизвестных параметров в 
описании кинетики химической реакции. И если 
значение коэффициента адсорбции может быть 
принято равным единице, то параметры констан-
ты химической реакции могут быть определены 
только по экспериментальным результатам по-
средством решения оптимизационной задачи.  

Положительная черта неизотермической физи-
ко-химической модели заключается в более кор-
ректном описании процесса реактивного распыле-
ния и, как следствие, в адекватности модели, кото-
рая не требует привлечения в нее дополнительных 
механизмов, протекающих на поверхности мишени.  

Заключение. Изучение статей о реактивном 
распылении и моделировании этого процесса, 
опубликованных за истекшие 50 лет, позволило 
выявить основные этапы и направления развития 
исследований.  

Реактивное распыление – это широко извест-
ный технологический метод, наиболее распростра-
ненный в различных формах магнетронного распы-
ления. Его применяют для осаждения пленок про-
стых соединений металлов (нитридов, оксидов, 
карбидов и др.) и их многообразных двойных, 
тройных и т. д. твердых растворов.  

В ранних экспериментальных работах было об-
наружено значительное влияние концентрации ре-
активного газа в газовой смеси или его парциально-
го давления на скорость роста пленки, напряжение 
разряда и состав пленки. Кроме этого были обна-
ружены нелинейные эффекты и установлено, что 
при увеличении парциального давления реактивно-
го газа существует критическое значение. При этом 
значении в процессе распыления наблюдали скач-
кообразное изменение скорости осаждения пленки 
в некоторых случаях на порядок.  

В более поздних публикациях было установ-
лено, что парциальное давление реактивного газа 
не было независимой переменной. Оно отражало 
только состояние процесса при заданных значе-
ниях других параметров, которые можно было 
изменять независимо. Основными среди них 
служили входной поток реактивного газа и ток 
разряда (или мощность, выделяемая на мишени). 
В большом числе экспериментов при изменении 
потока или тока разряда (мощности) был обнару-
жен эффект гистерезиса. 

Для более детального изучения реактивного 
распыления многие специалисты работали над 
созданием их моделей. Все разнообразие извест-
ных моделей реактивного распыления было осно-
вано фактически на двух допущениях: на возбуж-
денной поверхности мишени конкурируют два 
процесса – формирование тонкого слоя соедине- 
 

 

 

p,
 П

а 

  10–9 

  10–6 

Рис. 9. Зависимости парциального давления кислорода от его потока, вводимого в камеру,  
при плотности тока 100 А/м2 в линейном (а) и логарифмическом (б) масштабах.  

Значения δco: 1 – 0; 2 – 0.1; 3 – 0.2; 4 – 0.3; 5 – 0.4; 6 – 0.5 
Fig. 9. Dependences of the partial pressure of oxygen on its flow introduced into the chamber  

at a current density of 100 A/m2 on linear (a) and logarithmic (б) scales.  
δco values: 1 – 0; 2 – 0.1; 3 – 0.2; 4 – 0.3; 5 – 0.4; 6 – 0.5 
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ния металла с реактивным газом и его удаления 
ускоренными ионами аргона; на подложке и стен-
ках вакуумной камеры происходит осаждение 
распыленного материала мишени и хемосорбция 
молекул реактивного газа. 

На начальной стадии при построении моде-
лей, которые названы в данной статье частными, 
в качестве независимой переменной принимали 
парциальное давление реактивного газа и учиты-
вали только процессы, протекающие на мишени 
без учета ее температуры. Отличие моделей у 
разных авторов не носило принципиального ха-
рактера. Главным объединяющим элементом всех 
отмеченных публикаций служило кинетическое 
уравнение для поверхности мишени. 

В дальнейшем частные модели реактивного 
распыления получили развитие. В них появились 
поверхности стенки вакуумной камеры и под-
ложки, что повлекло за собой усложнение анали-
тического описания, в котором появились урав-
нения для газовых потоков на каждую поверх-
ность и уравнение баланса газовых потоков. 

Наиболее последовательное развитие частные 
модели, основанные на хемосорбции, получили в 
работах профессора С. Берга с сотрудниками. Эти 
модели со временем получили название моделей 
Берга, а в данной статье они названы общими. 
В начальной модели Берга получил описание 
простейший процесс реактивного распыления 
одиночной металлической мишени в смеси, со-
держащей один реактивный газ. В последующем 
были предложены модели более сложных процес-
сов. К ним, например, относились распыление 
одиночной мишени в смеси, содержащей два ре-
активных газа; двух мишеней в смеси, содержа-
щей один реактивный газ, и др. В последнем ва-
рианте авторы включили в модель имплантацию 
и knock-on-эффект, исключив распыление соеди-
нения с поверхности мишени в молекулярной 
форме, что изменило кинетические уравнения для 
всех поверхностей.  

Доступность при изучении, простота исполь-
зования обеспечили в последние двадцать лет 
большой интерес к изотермической хемосорбци-
онной модели Берга. Специалисты использовали 
ее для описания практических задач. Некоторые 
из них предлагали варианты ее развития. В пото-
ке публикаций о моделировании реактивного 
распыления встречались работы с описанием 
других моделей, основанных, например, на зако-
нах термодинамики, статистики и др.  

Вторая группа моделей была предложена кол-
лективом профессора Д. Депла. Этот коллектив в 
течение последних двадцати лет последовательно 
занимается реактивным распылением и его моде-
лированием. Новая модель реактивного распыле-
ния, названная моделью RSD, была представлена 
поэтапно. На первом шаге авторы учли только 
процесс имплантации ионов реактивного газа, 
сопровождающийся объемной химической реак-
цией и распылением. В этой задаче основным 
явилось кинетическое уравнение, описывающее 
изменение состояния поверхности мишени. На 
следующем шаге модель RSD была сформирова-
на полностью за счет включения в нее хемосорб-
ции и эффекта knock-on. В последующем усилия 
авторов были направлены на совершенствование 
вычислительных процедур для решения задач 
моделирования реактивного распыления. Так по-
явились модели RSD2009, RSD2013 и др. 

Фактически модифицированная модель Берга 
стала аналогом RSD-модели в полной форме, 
включающей имплантацию и knock-on-эффект. 
Исключение составило предположение об осо-
бенности распылении соединения с поверхности 
мишени. В RSD-модели оно было сохранено в 
молекулярной форме. Это в значительной мере 
отличило ее от модифицированной модели Берга. 

И, наконец, к третьей группе были отнесены 
модели, которые развивает наша научная группа. 
Эти модели отличаются от всех предыдущих тем, 
что в них хемосорбция заменена поверхностной 
химической реакцией и сняты ограничения на 
температуры поверхностей внутри вакуумной 
камеры. Модель получила название «неизотерми-
ческая физико-химическая», или модель Барыби-
на. Начальная модель описывала распыление 
одиночной металлической мишени в смеси, со-
держащей один реактивный газ. Химическая ре-
акция в ней была представлена с помощью изо-
термы мономолекулярной адсорбции Ленгмюра и 
закона действующих масс. В последующих рабо-
тах модель Барыбина получила развитие для опи-
сания более сложных процессов распыления в 
среде, содержащей два реактивных газа, распы-
ление одиночной горячей и сэндвич-мишени. 
Здесь нужно обратить внимание на то, что хемо-
сорбционные модели нельзя применить для двух 
последних вариантов магнетрона.  

Завершая статью, выражаю надежду, что моде-
лирование реактивного распыления далеко не за-
вершено. Существуют сложные процессы, в кото-
рых участвуют более двух магнетронов. Распыля-
емый узел сэндвич-мишени может содержать бо-
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лее двух пластин с вариациями их химического 
состава. Горячая мишень магнетрона может рабо-
тать в жидком состоянии. Практических задач та-
кого рода достаточно много. Для их решения с по-
мощью хемосорбционных моделей в первую оче-
редь придется отказаться от изотермичности. Кро-

ме того, ни в одной из известных сегодня моделей 
не изучено влияние диффузии атомов реактивного 
газа в мишень. Этот процесс может приобретать 
значимость особенно в горячих мишенях. Не ис-
ключена и возможность включения в модель по-
лимолекулярной адсорбции.  
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