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Развита методика синтеза пленок легированного железом алмазоподобного углерода (DLC) путем

распыления железного катода и плазмохимического осаждения DLC в разряде с полым катодом. При

комнатной температуре исследованы зависимости силы поперечного тока от времени и приложенного

напряжения в образцах W/DLC/W с толщиной DLC 50, 100 nm и концентрацией Fe 20 at.%, в которых Fe

стимулирует изменение под действием электрического поля типа гибридизации в высокоомных s p3-проме-

жутках, разделяющих низкоомные s p2-области (нанокластеры), между которыми осуществляется прыжковый

перенос носителей заряда. Нелинейность электронных свойств изучаемых пленок DLC : Fe, обнаруженная в

полях > 105 V/cm, связывается как с переходами s p3
→ s p2 в s p3-промежутках, так и с полевыми эффектами

в условиях прыжковой проводимости мезоскопических разупорядоченных электронных систем.
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Алмазоподобный углерод (DLC) представляет собой

метастабильную форму аморфного углерода, электрон-

ная структура которого рассматривается как смесь хао-

тически распределенных s p2- и s p3-связей [1–4]. Атомы
углерода, связанные s p3-гибридными орбиталями, фор-

мируют изолирующие
”
алмазные“ области, тогда как

атомы углерода, связанные s p2-орбиталями, формиру-

ют проводящие
”
графеновые“ области [5,6]. Электри-

ческое поле, инициируя структурные изменения, мо-

жет вызывать перераспределение между проводящими

(s p2) и изолирующими (s p3) областями и тем самым

нелинейность электронного транспорта в DLC. В [7,8]
отмечено, что примесь железа в DLC снижает энер-

гию активации переходов s p3
→ s p2, однако отмеченные

эффекты изучены недостаточно детально. Настоящая

работа посвящена изучению нелинейности электронного

переноса в слоях DLC : Fe, возникающей под действием

электрического поля.

Плазмохимическое осаждение пленок DLC, легиро-

ванных железом, осуществляли в разряде с полым

катодом (РПК) из смеси реакционного газа (пропана)
и плазмообразующего газа (аргона) при параллельном

распылении поверхности железного катода [9]. Рама-

новские спектры получаемых пленок демонстрируют

характерные D- и L-пики при λ ∼ 1300 и 1600 cm−1

соответственно (см., например, [10]), т. е. пленки следует

рассматривать как алмазоподобные.

Слои DLC : Fe толщиной 50−100 nm синтезировали

в вакуумном стенде объемом 5 l, откачиваемом до

предельного остаточного давления 10−3 Pa пластинчато-

роторным форвакуумным и диффузионным насосами.

Предельное остаточное давление и парциальное дав-
ление реакционного газа (пропана) измерялись иони-
зационным вакуумметром ПМИ-2, давление рабочей
смеси газов (пропана и аргона) — емкостным датчиком
Thyracont VCC200VF4.
Электродная система РПК включает цилиндрический

железный катод с внутренним диаметром 18mm и
длиной 35mm (толщина стенки 1mm), установленный
на подвижном вводе Вильсона, обеспечивающем за-
дание расстояния (40mm) между катодом и подлож-
кой; анодом служила стенка вакуумной камеры. Син-
тез слоев проводили при напряжении разряда 500V
и токе 200mA. Общее давление рабочей смеси газов
(пропана и аргона) составляло 65 Pa. Концентрация
примеси железа в DLC (от 40 до 10 at.%) задавалась
парциальным давлением пропана, варьируемым в преде-
лах 0.03−0.1 Pa. При осаждении в РПК концентрацию
железа контролировали методом энергодисперсионной
спектроскопии (ЭДС). Для этого проводилось численное
моделирование спектров характеристического излуче-
ния составных частей пленки с учетом ее толщины и
материала подложки под действием электронного пучка
в программе Casino 2.4 и подбирались такие концен-
трации углерода и примеси железа, чтобы полученные
относительные интенсивности излучения соответствова-
ли экспериментально полученным ЭДС-спектрам; мето-
дика была применена ранее в работе [9]. Измерения
спектров характеристического излучения проводились
с помощью ЭДС-спектрометра INCA X-Act (Oxford
Instruments) в составе сканирующего электронного мик-
роскопа Tescan Vega для нескольких энергий электрон-
ного пучка (6, 9 и 15 keV). Определение толщины и
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Рис. 1. Зависимость силы поперечного тока от времени для

DLC : Fe толщиной 50 nm с концентрацией Fe 20 at.% при

линейной развертке напряжения со скоростью 0.4V/s.

состава пленок осуществлялось комбинированием про-

филометрии и неразрушающей методики (quantitative
electron probe microanalysis) [11] на базе ЭДС. В качестве

подложек использованы пластины окисленного Si(100) c
напыленным слоем вольфрама толщиной 500 nm (ниж-
ний электрод) [11].
При комнатной температуре исследованы зависимо-

сти силы поперечного тока I от времени t и при-

ложенного напряжения V . Для измерений на поверх-

ность DLC были напылены вольфрамовые контакт-

ные площадки диаметром 3mm и толщиной 200 nm.

При измерении вольт-амперных характеристик (ВАХ)
пленок DLC : Fe генератором пилообразного напря-

жения Tektronix AFG3252 задавалось поперечное на-

пряжение V , которое измерялось 16-битным аналого-

цифровым преобразователем в составе модуля ввода-

вывода ICP-DAS ET-7026. Частота развертки составляла

10mHz, а амплитудное значение напряжения — от 1

до 10V. Силу тока регистрировали пикоамперметром

Keithley 6485.

На рис. 1 приведена зависимость I от t для пленки

DLC : Fe толщиной 50 nm с концентрацией Fe 20 at.%,

измеренная при линейной развертке напряжения V с по-

стоянной скоростью 0.4V/s в диапазоне от −10 до +10V.

Зная скорость развертки напряжения, нетрудно постро-

ить ВАХ пленки. Зависимость I(t) демонстрирует нели-

нейное поведение при t < 20 s и t > 28 s, т. е. в полях

> 3 · 105 V/cm.

Рис. 2, а иллюстрирует зависимость I от t для пленки

DLC : Fe толщиной 100 nm с концентрацией Fe 20 at.%

при циклическом пилообразном изменении V со ско-

ростью 0.4 V/s. На рис. 2, b приведена зависимость I
от t в области максимумов, отмеченных на рис. 2, а

стрелками (нумерация кривых соответствует номерам

стрелок). Зависимости показывают резкое возрастание

тока в полях > 2 · 105 V/cm.

Нелинейность электронных свойств DLC связыва-

ют с изменением типа гибридизации в его локаль-

ных областях с переходами s p3
→ s p2 под действием

электрического поля > 105 V/cm [8]. Считается, что

DLC представляет собой ансамбль низкоомных включе-

ний s p2-областей (нанокластеров) в изолирующей s p3-

матрице, дефектность которой зависит от условий син-

теза [8,11]. Эти включения, разделенные изолирующими

s p3-промежутками, формируют цепочки, по которым

осуществляется прыжковый перенос носителей заряда.

Нелинейное поведение ВАХ, связанное с изменением

типа гибридизации, наблюдалось нами ранее в сло-

ях нелегированного DLC, но в более сильных полях

(∼ 106 V/cm) [12].
Отметим, что нелинейность ВАХ в условиях прыжко-

вого транспорта может иметь иную природу. Попереч-

ная прыжковая проводимость тонких пленок во многом

определяется мезоскопическими эффектами — форми-

рованием перколяционных цепочек из центров с наибо-

лее узкими межцентровыми (в нашем случае межкла-

стерными) потенциальными барьерами [13–15], в кото-

рых достигается максимальная величина электрического

поля. Электронный перенос в неомическом режиме в

условиях перколяционной проводимости рассмотрен

в [16]. В частности, показано, что в относительно силь-

ных полях eFa > kBT (kBT/eV0)
ν происходит переход

к экспоненциальной зависимости I(V ). При этом ВАХ

приобретает вид, подобный закону Френкеля−Пула:

I ∝ exp(CαF1/2/kBT ), где α = e(aV0)
1/2, F —

напряженность электрического поля, e — элементарный

заряд, kB — постоянная Больцмана, T — температура,

V0 и a — амплитуда и характерный пространственный

масштаб флуктуаций потенциала соответственно, C —

численный коэффициент (C ≈ 0.3 [17]), ν — критиче-

ский индекс теории протекания (ν ≈ 1). В нашем случае

флуктуационный потенциал естественно связывать с

хаотическим распределением заряда, локализованного

на электрически активных дефектах в матрице DLC.

Экспериментальная зависимость I от V линеаризуется

в координатах lg I−V 1/2 (рис. 3). По наклону этой

зависимости в линейной области (при V > 1V ) по

экспериментальным значениям ∂ ln(I)/∂(V 1/2), полагая

∂F/∂V ∼ 1/d (где d — толщина DLC), нетрудно оце-

нить соотношение между d и радиусом корреляции пер-

коляционного кластера L0 ≈ a(eV0/kBT )ν ≈ a(eV0/kBT ).
Учитывая приведенные выше выражения для I(F), α

и ∂F/∂V , получаем L0/d ≈ [∂ ln(I)/∂(V 1/2)]2(kBT )/Ce;
эта величина, найденная по экспериментальным

значениям наклона ∂ ln(I)/∂(V 1/2) ∼ 2.2V−1/2 (рис. 3),
имеет порядок единицы. Поэтому изучаемые системы

следует рассматривать как мезоскопические, в которых

прыжковый перенос преимущественно осуществляется

по одиночным цепочкам из s p2-нанокластеров, где

достигается резкое усиление как электрического поля,

так и локальной плотности тока.

Таким образом, обнаруженная в полях > 105 V/cm

нелинейность электронных свойств изучаемых пленок

DLC : Fe может быть связана как с изменением под

действием электрического поля типа гибридизации в вы-

сокоомных s p3-промежутках, разделяющих низкоомные
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Рис. 2. а — зависимость силы поперечного тока от времени для DLC : Fe толщиной 100 nm с концентрацией Fe 20 at.% при

пилообразной развертке напряжения со скоростью 0.4V/s; b — та же зависимость в области максимумов, представленных на

части а.
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Рис. 3. Зависимость силы тока I от V 1/2 при толщине DLC : Fe

50 nm и концентрации Fe 20 at.%.

s p2-области (нанокластеры), между которыми осуществ-
ляется прыжковый перенос носителей заряда, так и с
полевыми эффектами в условиях прыжковой проводи-
мости мезоскопических разупорядоченных электронных
систем.
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