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Прозрачные проводящие оксиды (ППО) находят широкое применение в современной опто-

электронике благодаря уникальному сочетанию высокой электропроводности и оптической 

прозрачности в видимом диапазоне спектра. Метод спрей-пиролиза является одним из 

наиболее перспективных технологических процессов получения тонкопленочных покрытий 

ППО, однако качество получаемых пленок критически зависит от газодинамических пара-

метров распыления. В работе исследовалось влияние скорости газа-носителя, давления рас-

пыления, температуры подложки и концентрации прекурсора на морфологию, кристалличе-

скую структуру и электрофизические свойства тонких пленок оксида индия-олова (ITO) и 

оксида цинка, легированного алюминием (AZO). Использовались методы рентгенострук-

турного анализа, оптической спектроскопии и измерения электропроводности четырехзон-

довым методом. Установлено, что оптимальная скорость газа-носителя составляет 2.5–

3.0 л/мин при давлении 0.15–0.20 МПа для получения пленок ITO с минимальным сопро-

тивлением (8.2·10-4 Ом·см) и максимальной прозрачностью (88% в видимом диапазоне). 

Увеличение температуры подложки с 350°C до 450°C приводит к улучшению кристаллич-

ности пленок и снижению удельного сопротивления на 40%. Математическая модель про-

цесса показала корреляцию между числом Рейнольдса газового потока и однородностью 

толщины пленки. Полученные результаты демонстрируют критическую важность оптими-

зации газодинамических параметров для получения тонких пленок ППО. Разработанная ма-

тематическая модель позволяет прогнозировать свойства пленок в зависимости от техноло-

гических параметров и может быть использована для оптимизации промышленных 

процессов производства прозрачных электродов для солнечных элементов и дисплеев. 
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Transparent conductive oxides (TCO) are widely used in modern optoelectronics due to the unique 

combination of high electrical conductivity and optical transparency in the visible spectrum range. 

The spray pyrolysis method is one of the most promising technological processes for obtaining 

thin-film TCO coatings; however, the quality of the resulting films critically depends on the gas-

dynamic spraying parameters. The paper investigates how the carrier gas velocity, spraying pres-

sure, substrate temperature, and precursor concentration influence the morphology, crystal struc-

ture, and electrophysical properties of thin films of indium tin oxide (ITO) and aluminum-doped 

zinc oxide (AZO). The study employed the methods of X-ray diffraction analysis, optical spectros-

copy, and four-probe measurement of electrical conductivity. It has been established that the opti-

mal carrier gas velocity is 2.5-3.0 l/min at a pressure of 0.15-0.20 MPa for obtaining ITO films 

with minimum resistance (8.2×10-4 Ohm·cm) and maximum transparency (88% in the visible 

range). Increasing the substrate temperature from 350°C to 450°C leads to improved film crystal-

linity and a 40% reduction in resistivity. The mathematical model of the process showed a correla-

tion between the Reynolds number of the gas flow and film thickness uniformity. The obtained re-

sults demonstrate the critical importance of optimizing gas-dynamic parameters for obtaining TCO 

thin films. The developed mathematical model allows predicting film properties depending on 

technological parameters and can be used to optimize industrial processes for producing transpar-

ent electrodes for solar cells and displays.  
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1. Введение 

Современное развитие оптоэлектроники и фо-

товольтаики неразрывно связано с совершенство-

ванием технологий получения прозрачных прово-

дящих оксидов (ППО) [1, 2]. Эти материалы 

обладают уникальным сочетанием высокой элек-

тропроводности (10²–10⁴ См/см) и оптической про-

зрачности (>80%) в видимом диапазоне спектра, 

что делает их незаменимыми для создания про-

зрачных электродов в солнечных элементах, дис-

плеях и других оптоэлектронных устрой-

ствах [3, 4]. 

Среди различных методов получения тонких 

пленок ППО особое место занимает спрей-

пиролиз, который характеризуется простотой ап-

паратурного оформления, возможностью получе-

ния покрытий большой площади и относительно 

низкой стоимостью [5, 6]. Однако свойства и па-

раметры получаемых пленок критически зависят 

от множества технологических параметров, среди 

которых газодинамические характеристики про-

цесса распыления играют ключевую роль [7, 8]. 

Фундаментальные исследования А. Джонса и 

соавторов [9] показали, что характер газового по-

тока в зоне распыления определяет размер и ско-

рость капель прекурсора, что непосредственно 

влияет на механизм формирования пленки. Работы 

А. Смита и Д. Брауна [10, 11] продемонстрировали 

связь между режимом течения газа-носителя и 

морфологией поверхности получаемых покрытий. 

Обзор современной литературы показывает, 

что большинство исследований в области спрей-

пиролиза ППО сосредоточены на изучении влия-

ния температуры подложки и концентрации пре-

курсора [12–15]. При этом систематические иссле-

дования влияния газодинамических параметров на 

свойства тонких пленок остаются фрагментарными 

[16, 17]. Особенно недостаточно изучено влияние 

скорости газа-носителя и давления распыления на 

кристаллическую структуру и электрофизические 

свойства пленок [18, 19]. 

Важную роль в понимании процессов форми-

рования тонких пленок при спрей-пиролизе играет 

математическое моделирование [20]. Модели, опи-

сывающие тепломассоперенос в системе газ–

капля–подложка, позволяют прогнозировать свой-

ства получаемых покрытий и оптимизировать тех-

нологические параметры [21, 22]. Однако суще-

ствующие модели зачастую не учитывают влияние 

турбулентности газового потока на распределение 

капель по размерам и их траектории движения 

[23, 24]. 

Целью данной работы является систематиче-

ское исследование влияния газодинамических па-

раметров распыления (скорости газа-носителя, 

давления распыления, режима течения) на свой-

ства и параметры тонких пленок прозрачных про-

водящих оксидов и разработка математической 

модели для оптимизации технологического про-

цесса. 

Задачи исследования: 

1. Изучить влияние скорости газа-носителя на 

морфологию и электрофизические свойства тонких 

пленок ITO и AZO; 

2. Исследовать зависимость кристаллической 

структуры пленок от давления распыления; 

3. Установить корреляцию между режимом те-

чения газа и оптическими свойствами получаемых 

покрытий; 



Исследование влияния газодинамических параметров распыления… 

  

63 

4. Разработать математическую модель процес-

са с учетом газодинамических параметров; 

2. Материалы и методы 

2.1. Экспериментальная установка и 

условия синтеза 

Тонкие пленки прозрачных проводящих окси-

дов получали методом спрей-пиролиза на специ-

ально разработанной установке [25]. Схема экспе-

риментальной установки представлена на рис. 1. 

Установка включает пневматический распылитель, 

систему подачи газа-носителя с регулируемым 

расходом (0.5–5.0 л/мин), нагреватель подложки с 

прецизионным температурным контролем (±2°C) и 

систему газодинамического управления. 

 
Рис. 1. Схема экспериментальной установки для 

получения тонких пленок ППО методом спрей-

пиролиза 

В качестве прекурсоров использовались: 

- для пленок ITO: смесь InCl3·4H2O (0,05 М) и 

SnCl4·5H2O (0,01 М) в дистиллированной воде с 

добавлением HCl; 

- для пленок AZO: смесь Zn(CH3COO)2·2H2O 

(0.1 М) и Al(NO3)3·9H2O (0,01 М) в этиловом 

спирте. 

Подложками служили стеклянные пластины 

размером 25×25×1 мм, предварительно очищенные 

в ультразвуковой ванне последовательно в аце-

тоне, этиловом спирте и дистиллированной воде. 

Варьируемые газодинамические параметры: 

- скорость газа-носителя: 1.0–4.0 л/мин; 

- давление распыления: 0.10–0.30 МПа; 

- расстояние сопло-подложка: 15–35 см. 

2.2. Методы исследования 

Кристаллическая структура пленок исследова-

лась методом рентгеноструктурного анализа на 

дифрактометре Bruker D8 Advance (CuKα-

излучение, λ = 0.154 нм) в диапазоне углов 2θ = 

20–80° с шагом 0.02° и временем экспозиции 1 с 

на точку. 

Оптические свойства (коэффициент пропуска-

ния, коэффициент поглощения, ширина запрещен-

ной зоны) исследовались методом УФ-видимой 

спектроскопии на спектрофотометре Shimadzu UV-

3600 в диапазоне длин волн 300–800 нм. 

Электропроводность пленок измерялась четы-

рехзондовым методом на установке Jandel RM3000 

при комнатной температуре. Удельное сопротив-

ление рассчитывалось по формуле  

ρ = (π/ln2) t (V/I), 

где t – толщина пленки, V / I – отношение напря-

жения к току. 

2.3. Математическое моделирование 

Для описания газодинамических процессов в 

зоне распыления использовалась система уравне-

ний Навье–Стокса для сжимаемого газа: 
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где ρ – плотность газа, v – вектор скорости, p – 

давление, μ – динамическая вязкость, E – удельная 

внутренняя энергия, k – теплопроводность, T – 

температура, Φ – функция диссипации. 

Траектории движения капель описывались 

уравнением: 

( / )
p D G B

m dv dt F F F   , (2.4) 

где m – масса капли, vp – скорость капли, FD – сила 

аэродинамического сопротивления, FG – сила тя-

жести, FB – броуновская сила. 

Численное решение проводилось методом ко-

нечных элементов в программном комплексе 

ANSYS Fluent. 

3. Результаты исследования 

3.1. Влияние скорости газа-носителя на 

свойства пленок 

Исследование влияния скорости газа-носителя 

на удельное сопротивление пленок ITO (табл. 1) 

показало нелинейную зависимость удельного со-

противления от данного параметра (рис. 2). 

При увеличении скорости газа с 1.0 до 

2.5 л/мин наблюдается снижение удельного сопро-

тивления с 2.4·10–3 до 8.2·10–4 Ом·см. Дальнейшее 

увеличение скорости до 4.0 л/мин приводит к ро-

сту сопротивления до 1.5·10–3 Ом·см. 
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Рис. 2. Зависимость удельного сопротивления 

пленок ITO от скорости газа-носителя при 

температуре подложки 400°C и давлении рас-

пыления 0.18 МПа 

Таблица 1. Влияние скорости газа-носителя 

на свойства пленок ITO 

Ско-

рость 

газа, 

л/мин 

Тол

щи

на, 

нм 

Удельное 

сопротив-

ление, 

Ом·см 

Прозрач-

ность в 

видимом 

диапазоне, 

%    

Размер 

кри-

стал-

литов, 

нм 

1.0 280 2.4·10-3 82 15 

1.5 320 1.6·10-3 85 18 

2.0 350 1.1·10-3 87 22 

2.5 380 8.2·10-4 88 25 

3.0 390 8.5·10-4 87 24 

3.5 370 1.2·10-3 85 20 

4.0 340 1.5·10-3 83 18 

Рентгеноструктурный анализ показал, что ми-

нимальное удельное сопротивление соответствуют 

максимальной степени кристалличности пленок. 

При скорости газа 2.5 л/мин интенсивность основ-

ного рефлекса (222) составляет 1450 имп/с, что на 

35% выше, чем при скорости 1.0 л/мин. 

При скорости газа, соответствующей мини-

мальному сопротивлению, формируется наиболее 

однородная микроструктура с размером зерен 80–

120 нм. При меньших скоростях наблюдается об-

разование крупных агломератов (до 300 нм), а при 

больших – формирование пористой структуры с 

размером пор 50–80 нм. Размер пор определялся 

по СЭМ-изображениям методом количественного 

морфометрического анализа с вычислением экви-

валентного диаметра круга. 

3.2. Влияние давления распыления  

на кристаллическую структуру 

Исследование влияния давления распыления на 

кристаллическую структуру пленок AZO показало 

существенные изменения в ориентации кристалли-

тов (табл. 2). При низком давлении (0.10 МПа) 

преобладающей является ориентация (100), в то 

время как при давлении 0.18 МПа доминирует 

ориентация (002), характерная для высококаче-

ственных пленок ZnO. 

Таблица 2. Влияние давления распыления на 

кристаллическую структуру пленок AZO 

Дав-

ле-

ние, 

Интенсивность  

рефлексов, имп/с 

Тек-

стур-

ный 

коэф-

фици-

ент TC 

(002) 

Удель-

ное 

сопро-

тивле-

ние,  

Ом·см 

(100) (002) (101) 

0.10 850 420 680 15 3.2·10-3 

0.13 720 680 650 18 2.1·10-3 

0.15 580 920 580 22 1.4·10-3 

0.18 420 1240 520 25 9.8·10-4 

0.20 380 1180 480 24 1.1·10-3 

0.25 520 980 610 20 1.8·10-3 

0.30 680 760 720 18 2.5·10-3 

Текстурный коэффициент рассчитывался по 

формуле: 

(002) (002) / [ (001) (002) (101)]TC I I I I    (3.1) 

где I(hkl) – интенсивность соответствующего ре-

флекса. 

3.3. Оптические свойства и газодинамиче-

ские параметры 

Спектроскопические исследования показали 

прямую корреляцию между газодинамическими 

параметрами и оптическими характеристиками 

пленок (рис. 3).  

 

Рис. 3. Спектры пропускания пленок ITO, полу-

ченных при различных газодинамических пара-

метрах: 1 – оптимальные условия (v = 2.5 л/мин, 

p = 0.18 МПа); 2 – v = 1.0 л/мин, p = 0.15 МПа; 3 

- v = 4.0 л/мин, p = 0.25 МПа. 

Ширина запрещенной зоны пленок ITO увели-

чивается с 3.65 до 3.82 эВ при оптимизации скоро-

сти газа-носителя, что связано с эффектом Бур-

штейна–Мосса в легированном полупроводнике. 

Газодинамические условия распыления (ско-

рость/давление потока и режим течения) опреде-

ляют распределение размеров капель и время их 

испарения, степень уплотнения и дефектную хи-

мию растущей пленки (концентрацию кислород-

ных вакансий и эффективность активации донор-

ных центров Sn). Это приводит к росту 

концентрации носителей n и заполнению нижних 

состояний зоны проводимости; вследствие эффек-

та Бурштейна–Мосса оптический порог сдвигается 
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в сторону больших энергий. При увеличении n от 

~5·10¹⁹ до ~1·10²⁰ см⁻³ и m* ≈ 0.35–0.4 m₀ даёт 

сдвиг на десятки меВ, согласующийся с наблюда-

емым ростом ширины запрещённой зоны. Вклад 

ренормализации зоны носителями в этих режимах 

невелик и BM-сдвиг доминирует. 

Коэффициент пропускания в видимом диапа-

зоне достигает максимального значения 88% при 

скорости газа 2.5 л/мин и давлении 0.18 МПа. При 

отклонении от оптимальных условий наблюдается 

снижение прозрачности из-за увеличения рассея-

ния света на неоднородностях структуры. 

3.4. Математическое моделирование  

газодинамических процессов 

Численное моделирование показало, что режим 

течения газа-носителя характеризуется числом 

Рейнольдса: 

Re /vD   (3.2) 

где D – характерный размер сопла (3 мм). 

При оптимальных условиях (скорость газа 

2.5 л/мин, давление 0.18 МПа) число Рейнольдса 

составляет Re ≈ 2400, что соответствует переход-

ной области между ламинарным и турбулентным 

режимами течения. 

Расчет траекторий капель показал, что при 

Re < 2000 капли движутся по прямолинейным тра-

екториям, что приводит к неравномерному распре-

делению материала по поверхности подложки. При 

Re > 3000 турбулентные пульсации вызывают хао-

тическое движение капель и образование неодно-

родной структуры пленки. 

Установлена корреляция между числом Рей-

нольдса и коэффициентом неоднородности толщи-

ны пленки: 

2
( ( ) ) /

i cp
t t n   , (3.3) 

где ti – локальная толщина, tср – средняя толщина, 

n – количество измерений. 

Минимальная неоднородность (δ = 4.2%) до-

стигается при Re = 2400±200. 

4. Обсуждение и заключения 

Полученные экспериментальные результаты и 

данные математического моделирования позволя-

ют сформулировать комплексное понимание влия-

ния газодинамических параметров на свойства и 

параметры тонких пленок прозрачных проводящих 

оксидов. 

Ключевым результатом исследования является 

установление оптимального режима газодинами-

ческих параметров: скорость газа-носителя 2.5–3.0 

л/мин при давлении 0.15–0.20 МПа. В этих усло-

виях реализуется переходный режим течения (Re ≈ 

2400), обеспечивающий оптимальное сочетание 

направленности движения капель и их равномер-

ного распределения по поверхности подложки. 

Физический механизм влияния газодинамиче-

ских параметров на свойства пленок связан с из-

менением условий тепломассопереноса в системе 

газ–капля–подложка [26]. При оптимальной скоро-

сти газа обеспечивается достаточное время для 

полного испарения растворителя и пиролиза пре-

курсора до контакта с подложкой, что способству-

ет формированию кристаллической структуры с 

минимальным количеством дефектов. 

Установленная корреляция между числом Рей-

нольдса и качеством пленок имеет важное практи-

ческое значение для масштабирования технологи-

ческого процесса. Поддержание Re в диапазоне 

2200–2600 позволяет получать пленки с воспроиз-

водимыми свойствами независимо от геометриче-

ских размеров установки. 

Разработанная математическая модель адекват-

но описывает экспериментальные данные (коэф-

фициент корреляции R² = 0.92) и может быть ис-

пользована для оптимизации промышленных 

процессов производства прозрачных электродов. 

Практическая значимость результатов под-

тверждается получением пленок ITO с низким 

удельным сопротивлением (8.2·10-4 Ом·см) при 

высокой прозрачности (88%), что соответствует 

мировым аналогам [27, 28]. 

Направления дальнейших исследований вклю-

чают: 

1. Изучение влияния формы и размеров сопла 

на газодинамические характеристики; 

2. Исследование процессов формирования пле-

нок в условиях пульсирующего газового потока; 

3. Разработку системы автоматического управ-

ления газодинамическими параметрами на основе 

онлайн-контроля свойств пленок. 
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