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MÀNG DẪN ĐA LỚP ĐIỆN TRONG SUỐT
ZnO/Ag/ZnO CHẾ TẠO Ở ĐIỀU KIỆN NHIỆT

ĐỘ PHÒNG

I. GIỚI THIỆU
Màng oxit dẫn điệc trong suốt (TCO) như màng pha tạp indium oxit, thiếc oxit, kẽm
oxit đã được sử dụng rộng rãi trong các linh kiện quang điện, màng hình hiển thị
mỏng [1,2], pin mặt trời [3,4]. Tuy nhiên điện trở của chúng khá cao trong một v ài
trường hợp sử dụng làm điện cực trong suốt. Vì vậy việc chế tạo màng với điện trở
thấp đang được quan tâm để ứng dụng cho những thiết bị có diện tích rộng. Gần đây
có nhiều tác giả phát triển màng đa lớp ITO/kim loại/ITO (IMI). Một lớp kim loại có
bề dày khoảng 10 nm được đưa vào giữa hai lớp ITO [5-7] cấu trúc IMI tạo ra có điện
trở suất thấp, độ truyền qua cao rong dải b ước sóng nhìn thấy và có bề dày nhỏ hơn
màng đơn lớp TCO, độ bề tốt hơn màng đơn lớp kim loại [8-11]. Tuy nhiên để tạo
những màng loại này phải chi phí rất cao khi chế tạo bia ITO [12]. Để thay thế ITO
tốt nhất là ZnO vì nó không độc [13], giá thành thấp [14], là vật liệu dễ tìm [15], có
độ bề cao đối với plasma hydrô và nhiệt độ [16]. Tính chất quang điện của m àng ZnO
đã được nghiên cứu  rộng rãi [17-21]. Màng ZnO được chọn lớp cơ sở. Tính chất
quang và điện phụ thuộc vào độ dày của lớp kim loại và cấu trúc của nó. Để đạt được
tính chất điện và quang tốt thì màng kim loại phải có cấu trúc nối tiếp với m àng ZnO
đồng thời chúng cũng phải có bề d ày đủ nhỏ để có độ truyền qua tốt. M àng Ag có độ
dẫn điện tốt nhất trong các kim loại nó đ ã từng được sử dụng cho lớp cơ sở (based)
ITO [22,5–7] màng ITO/Ag/ITO tạo ra có điện trở thấp độ truyền qua cao. Trong
những báo cáo gần đây chưa đề cập tới việc sử dụng Ag vào lớp cơ sở ZnO để chế tạo
màng đa lớp  ứng dụng làm điện cực dẫn điện trong suốt. V ì vậy chúng tôi phát triển
màng dẫn điện trong suốt ZnO/Ag/ZnO v à nghiên cứu các yếu tố ảnh hưởng lên tính
chất của màng .

II.THỰC NGHIỆM
Màng ZnO và ZnO/Ag/ZnO đư ợc tạo trên đế thủy tinh (corning 1737F). Bia sử dụng
ZnO có độ tinh khiết 99.9995% bán kính 7.62 cm, bề d ày 0.64 cm và kim loại Ag có
độ tinh khiết 99.999%, bán kính 7.62 cm, bề dày 0.64 cm. Đế thủy tinh được sử lý bề
mặt bằng siêu âm trong  acetone, rưa trong nư ớc tinh khiết. và sau đó được sấy khô
bằng dòng khí N trước khi tạo màng. Khỏang cách bia đế 53 mm. áp suất buồng phún
xạ 6.10-3 Torr trong khí Ar tinh khiết. Tốc độ quay của đế được điều chỉnh ở 18
vòng/phút (rpm). Độ dày của màng ZnO được phủ trong khoảng 20 nm đến 100 nm
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và màng Ag trong khoảng từ 1 nm đến 15 nm. Độ dày của màng được đo bằng
phương pháp surface profiler (Alpha-step 500, TENCOR) và FE-SEM (XL-40 FEG
field emission scanning electron microscope) . Nghiên cứu cấu trúc của màng sử dụng
phương pháp nhiễu xạ tia X (XRD) trong công tr ình này chúng tôi sử dụng nhiễu xạ
kế Regaku (D/MAX 2500) với nguồn phát xạ tia X là Cu Kα. Điện trở suất được đo
bằng phương pháp 4 mũi dò. Độ truyền qua quang học được đo trong dải bước sóng
300 nm đến 800 nm bằng quang phổ kế UV–vis–IR (HewlettPackard 8452A diode
array spectrophotometer)

III. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN
Cấu trúc tinh thể của những màng đa lớp khác nhau được xác định bởi phép đo nhiễu
xạ tia X (XRD).

Hình 1: Phổ nhiễu xạ tia X (XRD) của màng ZnO và ZnO/Ag/ZnO
Hình 1 biểu thị phổ nhiễu xạ tia X của m àng ZnO và những màng đa lớp
ZnO/Ag/ZnO với độ dày  lớp Ag khác nhau. Qua phổ thu đ ược ta thấy rằng với màng
ZnO xuất hiện các đỉnh mạnh định hướng theo (0 0 2) và (1 0 3). Đỉnh (0 0 2) được
cho là do cấu trúc đa tinh thể tự nhiên của màng ZnO. Trong trường hợp màng đa lớp
ZnO/Ag/ZnO có sự xuất hiện của đỉnh (102). Nh ưng đỉnh quan trong vẫn là (0 0 2) vì
nó cho thấy ZnO có cấu trúc đa tinh thể wurtzite [23]. Bạc xuất hiện đỉnh theo hướng
(1 1 1), tuy nhiên khi bề dày của lớp Ag tăng lên có sự suất hiện của đỉnh dọc theo
hướng (2 0 0). Với sự xuất hiện của đỉnh  (2 0 0) ta thấy rằng Ag đ ã đóng góp vào sự
hình thành mạng đa tinh thể ở đỉnh của lớp ZnO trong m àng đa lớp ZnO/Ag/ZnO .
Hình 2 thể hiện sự phụ thuộc của điện trở suất của m àng đa lớp ZnO/Ag/ZnO vào độ
dày của lớp Ag.
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Hình 2: Sự phụ thuộc của điện trở suất của m àng ZnO/Ag/ZnO vào độ dày của lớp Ag đối
với ZnO có bề dày (a) 20 nm, (b) 30 nm, (c) 50nm

Qua đồ thị ta thấy rằng điện trở suất của m àng giảm nhanh khi lớp Ag tăng v à không
đổi khi độ dày của lớp Ag tăng tới 8 nm . Kết quả này cũng phù hợp với phổ nhiễu xạ
tia X đã khảo sát ở phần trên. Theo báo cáo của Igasaki and Saito về màng rắn năm
1991 đã cho rằng độ dẫn điện tăng là do tăng sự pha trộn của nguyên tử hay lỗ trống
của oxy nó đóng vai trò như những chất donor. Nếu quá nhiều nguy ên tử pha tạp sẽ
dẫn đến hiện tượng tán xạ  tăng làm giảm độ linh động [44]. Công thức xác định điện
trở suất (ρ) = 1/Neμ trong đó N là nồng độ hạt tải và μ là độ linh động.
Hình 3 cho ta thấy mối liên hệ giữa độ truyền qua và bước sóng khi tha đổi bề dày
của lớp bạc và cố định bề dày lớp ZnO trên và dưới (20 nm). Độ truyền qua của màng
đơn lớp ZnO (20 nm) có một đỉnh ở gần 450 nm v à độ truyền qua lớn hơn 80% trên
toàn bộ giải bước sóng nhìn thấy. Đối với màng ZnO/Ag/ZnO, có sự dịch chuyển đỉnh
phổ truyền qua khi quan sát  ở b ước sóng 580 – 600 nm. Độ truyền qua giảm nhanh
trong giải bước sóng dài khi bề dày của lớp Ag tăng.

Hình 3: Sự phụ thuộc độ truyền qua của m àng đa lớp ZnO/Ag/ZnO lên độ dày của lớp Ag
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Hình 4 Thể hiện độ truyền qua của màng đa lớp bao gồm cả đế thủy tinh. Mỗi đ ường
cong biểu diễn phổ truyền qua của màng đa lớp với độ dày của lớp ZnO và Ag thay
đổi. Ở bước sóng 580 nm độ truyền qua của màng đa lớp ZnO/Ag/ZnO luôn đạt cực
đại khi lớp Ag có bề dày khoảng  6 nm. Theo báo cáo của M.Fahland, P. Karlsson, C.
Charton, Thin Solid Films 392 (2001) 334 và G. Leftheriotis, P. Yianoulis, D.
Patrikios, Thin Solid Films 306 (1997) 92. Một lớp Ag liên tục có độ hấp thụ thấp và
độ dẫn điện tốt. Lớp Ag mỏng được xem là trong suốt trong dải bước sóng nhìn thấy.
Tuy nhiên ở độ dày dưới mức tới hạn, tính chất của vật liệu k hác đáng kể so với vật
liệu khối. Cả hai điện trở suất v à độ hấp thụ quang học tăng nhanh khi giảm độ dày
của lớp Ag ra xa điểm tới hạn. Giải thích điều n ày là do có sự chuyển từ dạng màng
liên tục sang dạng ốc đảo tách biệt của nguy ên tử Ag (Tập hợp các trạng thái) [26]. Bề
dày tới hạn cho dịch chuyển này phụ thuộc vào đế và điều kiện tạo màng [27,28]. Khi
bề dày màng đa lớp với hai lớp ZnO là 20 nm và lớp Ag là 6 nm thu được giá trị
truyền qua cao nhất ở bước sóng 580 nm.

Hình 4: Sự phụ thuộc của độ truyền qua cực đại của màng đa lớp ở bước sóng 580 nm lên bề
dày của lớp Ag đối với lớp ZnO ở: (a) 20 nm, (b) 30 nm, (c) 50 nm,(d) 100 nm

Hình 5 cho ta thấy sự dịch chuyển đỉnh phổ truyền qua về phía b ước sóng dài khi bề
dày của hai lớp ZnO ( trên và dưới) tăng. Đối với màng ZnO với bề dày 20 nm có độ
ghồ ghề thấp hơn những bề dày khác điều này minh chứng cho kết quả phổ truyền
qua. Mối quan hệ giữa bề dày và độ ghồ ghề (roughness) đã được S.S. Lin, J.L.
Huang báo cáo trong [24, 25] đ ối với Ti- và Al- pha tạp vào màng ZnO, độ ghồ ghề sẽ
tăng khi tăng bề dày. G. Laukaitis, S. Lindroos, S. Tamulevieius, M. Leskela trong
công trình [26] đã báo cáo rằng độ ghồ ghề rất gần với sự phát triển cấu trúc h ình học
của màng. Yếu tố này sẽ ảnh hưởng tới phổ truyền qua và độ dẫn điện của màng.
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Hình 5: Sự phụ thuộc của độ truyền qua màng ZnO/Ag/ZnO lên độ dày của lớp ZnO
Hình 6 (a), (b), (c) là hình chụp màng đa lớp bằng AFM với bề dày của lớp ZnO khác
nhau. Qua hình ta quan sát thấy rằng độ ghồ ghề bề mặt của mang đa lớp tăng khi
tăng bề dày của của lớp ZnO. Đối lớp ZnO (20 nm) có độ ghồ ghề thấp h ơn những
màng có bề dày khác. Điều này đã minh chứng cho kết quả của độ truyền qua đ ã khảo
sát ở những phần trước.

Hình 6: Hình chụp AFM của màng ZnO/Ag/ZnO với độ dày lớp ZnO khác nhau (a) 20 nm,
(b) 50 nm and (c) 100 nm
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Hình ảnh thu được từ Cross-sectional SEM của màng ZnO/Ag/ZnO được đưa ra
trong hình 7. qua hình ta thấy lớp Ag không cố định. Có sự khếch tán lớp Ag vào lớp
Ag, làm thay đổi độ ghồ ghề của màng và như vậy cũng làm thay đổi cấu trúc hình
học của màng. Bề dày hai lớp ZnO 20 nm cho ta độ truyền qua cao trong dải b ước
sóng nhìn thấy. Khi tăng bề dày của lớp ZnO sẽ làm tăng độ ghồ ghề như vậy sẽ làm
tăng sự tán xạ tia tới và làm giảm độ truyền qua.

Hình 7: Ảnh cross-sectional SEM của màng ZnO(50 nm)/Ag(6 nm)/ ZnO(50 nm)
Hình 8 Chỉ ra điện trở suất và tỉ lệ phần trăm truyền qua lớn nhất của m àng ZnO (20
nm)/Ag/ZnO (20 nm) với độ dày trung bình lớp Ag khác nhau. Độ dày của lớp Ag
được thay đổi trong khoảng từ 2 nm tới 15 nm. Với bất kỳ độ dày nào thì điện trở của
mang đa lớp luôn luôn nhỏ hơn điện trở (4.2 k ) của màng đơn lớp ZnO ( độ dày
100 nm) khi thiếu lớp Ag. Điện trở suất của màng đa lớp giảm khi độ dày của lớp Ag
tăng. Bề dày lớp Ag kết tinh tăng lên là nguyên nhân của sự giảm điện trở suất. Giá trị
điện trở suất đo được của màng là 3 ohm/sq đối với lớp Ag ở 6 nm. Tiếp tục tăng bề
dày của lớp Ag thì điện trở suất giảm ít nhưng độ truyền qua giảm. Khi giảm bề dày
của lớp Ag thì điện trở suất tăng nhanh. Độ truyền qua thay đổi mạnh xung quanh độ
dày 6 nm của lớp Ag. Độ truyền qua của lớp xếp chồng cũng giảm khi giảm độ d ày
của lớp Ag. Điều này là do sự hấp thụ của toàn bộ màng Ag. Trong cùng phạm vi thay
đổi bề dày lớp Ag, sự tăng nhanh giá trị điện trở suất cũng đ ược quan tâm theo báo
cáo [27], lớp liên tục của Ag có độ hấp thụ thấp v à độ dẫn điện rất cao. Màng Ag
trong suốt trong dải bước sóng nhìn thấy. Ở bề dày nhỏ hơn mức tới hạn tính chất của
vật liệu khác đáng kể so với vật liệu khối. Cả hai điện trở suất và độ hấp thụ ánh sáng
đều tăng nhanh khi bề dày lớp Ag giảm xa điểm tới hạn. Giải thích điều này là do có
sự chuyển từ dạng màng liên tục sang dạng ốc đảo tách biệt c ủa nguyên tử Ag (Tập
hợp các trạng thái) [26].
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Hình 8: Sự phụ thuộc của  điện trở suất v à độ truyền qua cực đại lên độ dày của lớp Ag đối
với màng ZnO(20 nm)/Ag/ZnO(20 nm) film

Bề dày tới hạn cho dịch chuyển này phụ thuộc vào đế và điều kiện tạo màng tốt nhất
độ dày trung bình trong khoảng 5nm đến 15 nm. Khi khảo sát ảnh h ưởng của lớp ZnO
lên tổng điện trở suất của cấu trúc m àng đa lớp một loạt những mẫu với bề d ày trung
bình lớp Ag khác nhau được chuẩn bị trong khoảng 5 nm v à 20 nm. Những mẫu với
bề dày ZnO khác nhau được chọn là 20, 30 và 50 nm. Đối với độ dày mỗi lớp Ag giá
trị điện trở suất được ghi nhận và thể hiện trên hình 9. Quan sát ta nhận thấy rằng đối
với màng rất mỏng không có sự khác biệt nhiều về điện trở suất giữa các lớp. Đối với
bề dày thích hợp hầu như không có sự khác biệt về điện trở suất giữa các m àng đa
lớp.

Hình 9: So sánh giữa những màng ZnO/Ag/ZnO có bề dày lớp Ag khác nhau
và lớp ZnO có độ dày là 20, 30 và 50 nm

Báo cáo của M. Fahland, P. Karlsson, C. Charton, Thin Solid Film s [27] cũng đã chú
ý tới hoạt động tương tự của lớp Ag trong màng ITO/Ag/ITO. Từ kết quả này, nó xác
định một cách rõ ràng rằng tính chất điện của màng ZnO chỉ đóng vai trò thứ yếu
trong trong cấu trúc đày đủ. Đây là chìa khóa để thay thế màng đơn lớp ZnO bằng
màng ba lớp. Những tính chất của màng được xác định bởi màng Ag thay vì tính chất
màng ZnO. Điều này có nghĩa rằng yêu cầu nhiệt độ đế cao được loại bỏ đối với điện
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cực có điện trở thấp. tuy nhiên Ag cũng có một số  vấn đề. Nó dễ bị ăn m òn hoặc giới
hạn độ truyền qua cực đại mặc d ù nó rất mỏng.

IV KẾT LUẬN
Nhiều cấu trúc màng đa lớp ZnO/Ag/ZnO đã được tạo ra và khảo sát tính chất điện,
quang. Màng đa lớp tốt nhất đạt được có điện trở suất 3 ohm/sq với độ truyền qua
trên 90% ở bước sóng 580 nm. Từ kết quả này ta thấy răng có thể tổng hợp điện cực
có điện trở suất nhỏ ở nhiệt độ ph òng không cần sử dụng đế ở nhiệt độ cao hoặc ủ
nhiệt. với điều kiện này có thể tạo màng trên vật liệu polymer, bên cạch đó cũng có
thể ứng dụng để làm điện cực trong suốt trong pin măt trời và ứng dụng trong các
thiết bị hiển thị khác.
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