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Методом лазерного испарения выращены трехслойные эпитаксиальные гетероструктуры, в которых

промежуточный слой Ba0.05Sr0.95TiO3 толщиной 1000 nm интегрирован с проводящими электродами из

рутената стронция. С использованием фотолитографии и ионного травления на базе гетероструктур сфор-

мированы плоскопараллельные пленочные конденсаторы SrRuO3/Ba0.05Sr0.95TiO3/SrRuO3. Резкий максимум

на температурной зависимости емкости конденсаторов наблюдался при T ≈ 75K. При T < 100K величина

емкости уменьшалась на 50−60% при подаче на оксидные электроды напряжения смещения Vb = ±2.5V.

Получена оценка удельной емкости (∼ 2.1 µF/cm2) межфазной границы (110)Ba0.05Sr0.95TiO3/(110)SrRuO3.

При T > 250K и частоте измерительного сигнала 1 kHz тангенс угла диэлектрических потерь пленочных

конденсаторов возрастал экспоненциально с повышением температуры.

1. Введение

Перовскитоподобные сегнетоэлектрики BaxSr1−xTiO3

перспективны для применения в перенастраиваемых

элементах СВЧ-техники (фильтры, линии задержки,

варакторные структуры и т. д.) [1,2]. Интерес к ука-

занным твердым растворам обусловлен не только их

значительной диэлектрической нелинейностью, но и

низкой величиной диэлектрических потерь при темпе-

ратурах выше TCurie (TCurie — температура фазового

сегнетоэлектрического перехода). Важной особенностью

перенастраиваемых элементов на основе BaxSr1−xTiO3

является их работоспособность при большой мощности

СВЧ-сигналов [3].
Для использования в реальных устройствах СВЧ-

техники и оксидной электроники нужны пленки

BaxSr1−xTiO3 с заданной стехиометрией и ориентацией,

интегрированные с проводящими электродами в эпитак-

сиальных гетероструктурах, сформированных на соот-

ветствующих подложках. Пленки BaxSr1−xTiO3 с низким

содержанием бария особенно привлекательны [4] для ис-

пользования в перенастраиваемых элементах с электро-

дами из купратных сверхпроводников (YBa2Cu3O7−y),
температура сверхпроводящего перехода для которых

выше TCurie для слоя сегнетоэлектрика. Электронные

параметры пленочной гетероструктуры, включающей

слой BaxSr1−xTiO3, зависят от состава (x в химической

формуле) и структуры последнего, а также от зарядового

состояния межфазных границ электрод/сегнетоэлектрик.

Изоморфность структуры и малое рассогласование

в параметрах кристаллических решеток позволяют ин-

тегрировать тонкие слои BaxSr1−xTiO3 и проводящих

оксидов (рутенаты, манганиты, купратные сверхпровод-

ники и т. д.) в многослойных эпитаксиальных пленочных

системах с резкими межфазными границами.

В настоящей работе исследованы температурные и по-

левые зависимости диэлектрических параметров проме-

жуточного слоя (110)Ba0.05Sr0.95TiO3 (BSTO) в плоско-

параллельной конденсаторной структуре с электродами

из рутената стронция SrRuO3 (SRO).

2. Эксперимент

Трехслойные гетероструктуры SRO/BSTO/SRO бы-

ли выращены методом лазерного испарения (KrF,
λ = 248 nm, τ = 30 ns) на подложках (110)LaAlO3

(LAO). Для монокристаллов алюмината лантана харак-

терны низкие значения диэлектрических потерь при

высоких частотах (tan δ ≈ 10−5 при f = 19GHz [5]). Это
определило выбор LAO в качестве материала подложки.

Использование (110)-ориентированной подложки LAO

позволило сформировать пленочные конденсаторы, в

которых перпендикулярным плоскости электродов яв-

ляется направление [110] в сегнетоэлектрическом слое.

Имеющиеся в литературе данные [4,6] по диэлектриче-

ским параметрам пленок BaxSr1−xTiO3 в подавляющем

числе случаев были получены в условиях, когда элек-

трическое поле E направлено вдоль направления [001]
сегнетоэлектрика. Согласно [7], параметр нелинейности

BSTO анизотропен, т. е. существенно зависит от направ-

ления электрического поля относительно кристаллогра-

фических осей в сегнетоэлектрике. Толщина d проме-

жуточного слоя BSTO в выращенных гетероструктурах

равнялась 1000 nm, а толщина нижнего и верхнего

электродов SRO составляла 80 nm. Плотность лазерного

излучения на поверхности испаряемых объемных кера-

мических мишеней из рутената стронция и BSTO равня-

лась 1.8 J/cm2. Давление кислорода PO в ростовой каме-

ре и температура подложки Ts в процессе формирования
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гетероструктур поддерживались на уровне 0.4mbar и

790◦C соотвeтственно. Сформированная гетерострукту-

ра охлаждалась со скоростью 20◦C/min при давлении

кислорода 600mbar.

Структура выращенных пленочных трехслойных си-

стем исследовалась с использованием рентгеновской ди-

фракции (Philips X’pert MRD, CuKα1, ω/2θ- и φ-сканы).
Рентгеновские дифрактограммы были получены в усло-

виях, когда падающий и отраженный рентгеновские

пучки находились в плоскости, нормальной к (110)
или (100)LAO. Данные по морфологии поверхности

выращенных пленок были получены с использованием

микроскопа атомных сил Nanoscope IIIa (tapping mode).

Для формирования квадратных контактных площа-

док (S = 400× 400µm) в верхнем электроде SRO и

”
окон“ в промежуточном слое BSTO (чтобы обеспечить

электрический контакт с нижним электродом) исполь-

зовались фотолитография и ионное травление (Аr+,
500V, 0.5mA). Нижний электрод из рутената стронция

являлся общим для всех (10 штук) плоскопараллельных
пленочных конденсаторов, сформированных на чипе.

Емкость C и тангенс угла диэлектрических по-

терь tan δ пленочных конденсаторов измерялись с ис-

пользованием hp LCR meter 4263А, частота измеритель-

ного сигнала находилась в пределах 1−100 kHz. Прило-

женное к электродам напряжение смещения (Vb ≤ 2.5V)
считалось положительным, когда

”
плюс“ подавался на

верхний слой из рутената стронция. Напряжение изме-

рительного ac-сигнала равнялось 25mV. Действительная

часть диэлектрической проницаемости ε слоя BSTO рас-

считывалась с использованием соотношения ε = Cd/S.

3. Результаты и их обсуждение

Параметр псевдокубической элементарной ячейки

LAO (aLAO = 3.789�A) [8] существенно меньше со-

ответствующего параметра SRO (aSRO = 3.923�A) [9].
Положительное рассогласование m ≈ 3.5% в парамет-

рах кристаллических решеток подложки LAO и ру-

тената стронция способствует появлению двухосных

латеральных сжимающих механических напряжений

в нижнем электроде гетероструктуры SRO/BSTO/SRO

(m = 100% · (aL − aS)/aS, где aL и aS — параметры

кристаллических решеток пленки и подложки соответ-

ственно). Рутенат стронция хорошо согласуется по па-

раметрам кристаллических решеток с BSTO (m ≈ 0.4%).
Температурные коэффициенты линейного расширения

LAO, SRO и BSTO имеют близкие значения [10,11].
Разброс в величине емкости пленочных конденсаторов,

сформированных на одной и той же подложке, не

превышал 15%.

3.1. С т р у к т у р а в ы р аще н ны х п л е н о ч ны х

т р е х с л о й ны х с и с т ем. Рентгеновская дифракто-

грамма, полученная для гетероструктуры SRO/BSTO/

SRO/LAO в условиях, когда падающий и отраженный

Рис. 1. a) Рентгеновская дифрактограмма (ω/2θ), визуали-

зированная для гетероструктуры SRO/BSTO/SRO в условиях,

когда плоскость, включающая падающий и отраженный рентге-

новские пучки, нормальна к (110)LAO. На вставке — фрагмент

той же дифрактограммы в окрестности рентгеновского пика

(110)BSTO. Последний частично перекрывается с пиками от

нижнего и верхнего электродов из рутената стронция. b) Рент-
геновская дифрактограмма (ω/2θ), полученная для той же

гетероструктуры в условиях, когда плоскость, включающая

падающий и отраженный рентгеновские пучки, нормальна к

(100)LAO. На вставке — изображение свободной поверхности

верхнего электрода SRO в гетероструктуре SRO/BSTO/SRO,

полученное с использованием микроскопа атомных сил.

рентгеновские пучки находились в плоскости, перпен-

дикулярной (110)LAO, приведена на рис. 1, a. Пики

(nn0) от подложки и сегнетоэлектрического слоя четко

разрешаются. Слабые пики от электродов SRO частично

перекрываются с пиками от сегнетоэлектрического слоя
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(вставка на рис. 1, a). На рис. 1, b приведена рентге-

новская дифрактограмма, визуализированная в условиях,

когда падающий и отраженный рентгеновские пучки

находились в плоскости, перпендикулярной (100)LAO.
На измеренных рентгеновских сканах отсутствуют пики,

появление которых свидетельствовало бы о наличии

в объеме гетероструктуры макровключений кристалли-

ческих вторичных фаз. Из полученных рентгеновских

данных следует, что промежуточный слой BSTO и

электроды SRO в выращенных гетероструктурах были

четко преимущественно ориентированы как азимуталь-

но, так и относительно нормали к плоскости под-

ложки. Эффективный параметр элементарной ячейки

(aBSTO = 3.910�A) промежуточного слоя BSTO, рассчи-

танный с использованием значения 2θ для рентгенов-

ского пика (220)BSTO на визуализированном рентгенов-

ском скане, рис. 1, a, практически совпадал с параметром

ячейки для соответствующего объемного кристалла [12].
Механические напряжения в нижнем электроде SRO

частично релаксировали в процессе формирования и

охлаждения в атмосфере кислорода, на это указывает

полученная с использованием рентгеновских данных

оценка (∼ 3.93�A) параметра его элементарной ячейки.

Изображение свободной поверхности верхнего элек-

трода из рутената стронция в выращенной гетерострук-

туре SRO/BSTO/SRO приведено на вставке к рис. 1, b.

Электрод состоит из кристаллических зерен, латераль-

ный размер которых равен 20−50 nm. Межзеренные гра-

ницы декорированы характерными углублениями. Ази-

мутальная разориентация кристаллических зерен состав-

ляла порядка 0.5◦ (оценка получена с учетом данных

по полуширине рентгеновских пиков на измеренных

ϕ-сканах).

3.2. ε и tan δ п р ом еж у т о ч н о г о с л о я BSTO. Тем-

пературные зависимости емкости пленочного конденса-

тора SRO/BSTO/SRO, полученные при Vb = 0 и 2.5V

показаны на рис. 2, a. Четко выраженный максимум на

зависимости C(T,Vb = 0) наблюдался при температуре

TM ≈ 75K. Для сравнения следует отметить, что мак-

симальные значения емкости аналогичных пленочных

конденсаторов с промежуточным слоем SrTiO3 наблю-

дались [6] при температурах, меньших TM . Согласно

данным, приведенным в [12,13], температура Кюри–
Вейсса (TCW) для твердых растворов BaxSr1−xTiO3

примерно линейно возрастает от 30 до 400K с уве-

личением x от нуля до единицы. В электрическом

поле E = Vb/d = 25 kV/cm емкость сформированных

пленочных конденсаторов SRO/BSTO/SRO уменьшалась

на 50−60% в широком (4.2−100K) интервале тем-

ператур (рис. 2, a), а размытый максимум на кри-

вой C(T,Vb = 2.5V) сдвигался в сторону высоких тем-

ператур.

На рис. 2, a приведена температурная зависимость от-

ношения ε0/ε для пленки BSTO (ε0 — диэлектрическая

проницаемость вакуума). В температурном интервале

200−350K зависимость ε0/ε(T ) может быть аппрокси-

Рис. 2. a) Температурные зависимости емкости пленочного

конденсатора SRO/BSTO/SRO, полученные при напряжении

смещения, равном нулю (1) и +2.5V (2). 3 — температур-

ная зависимость отношения ε0/ε для промежуточного слоя

BSTO, 4 — касательная (показана штриховой линией) к

кривой 3 в интервале температур 200−350K. На вставке —

температурная зависимость tan δ для пленочного конденсатора

SRO/BSTO/SRO, визуализированная при Vb = 0 ( f = 100 kHz).
b) Температурные зависимости tan δ для пленочного конден-

сатора SRO/BSTO/SRO, полученные при различной частоте

измерительного сигнала (указана около кривых). На вставке —
зависимость tan δ от обратной температуры для того же

конденсатора при f = 1 kHz.

мирована соотношением

ε/ε0 = C−1
0 (T − TCW) + ε0/εI , (1)

где C0 ≈ 1.1 · 105, TCW ≈ 50K незначительно отличается

от константы Кюри и температуры Кюри–Вейсса для

керамических объемных образцов BSTO [12]. Первое

слагаемое в правой части соотношения (1) отражает

вклад CBSTO в емкость плоскопараллельного конден-

сатора SRO/BSTO/SRO со стороны промежуточного

слоя, а второе связано с емкостью CI межфазных

границ, причем CBSTO и CI соединены последовательно

C = CBSTO ·CI/(CBSTO + CI). Появление второго слага-

емого в правой части соотношения (1) обусловлено
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проникновением электрического поля в оксидные элек-

троды [14]. Отношение ε0/εI показано на рис. 2, a двух-

сторонней стрелкой. Величина εI не зависит от темпера-

туры и частоты измерительного сигнала и, как следует

из данных, приведенных на рисунке, равна пример-

но 1200ε0 . Используя приведенное значение εI , мы полу-

чили оценку удельной емкости C∗ = 2εI/d ≈ 2.1µF/cm2,

сосредоточенной на единице поверхности межфазной

границы SRO/ВSTO в гетероструктурах SRO/ВSTO/SRO.

Полученная оценка C∗незначительно отличается от со-

ответствующего значения для межфазной границы меж-

ду слоем сегнетоэлектрика и пленкой благородного

металла [14].
На рис. 3 показано изменение отношения ε/ε0 для

пленки ВSTO в процессе сканирования напряженности

электрического поля E от −25 до 25 kV/cm при тем-

пературе 147K. Электрическое поле увеличивает ангар-

монизм решеточных колебаний в сегнетоэлектрике, что

индуцирует понижение его диэлектрической проница-

емости. Максимальные значения ε/ε0 для слоя BSTO

наблюдались при E ≈ 0.15 kV/cm. Сдвиг максимума на

зависимости ε(E)/ε0 относительно точки E = 0 может

быть обусловлен присутствием в сегнетоэлектрической

пленке внутреннего электрического поля, появление

которого связано с различиями в структуре и зарядо-

вом состоянии нижней и верхней межфазных границ

SRO/STO в сформированных пленочных конденсаторах.

Согласно [15], зависимость диэлектрической прони-

цаемости твердых растворов BaxSr1−xTiO3 от E при

низкой напряженности электрического поля может быть

аппроксимирована соотношением

ε−1 = η(T ) + 3η−2(T ) ξ E2, (2)

где η(T ) = C0(T − TCW)−1, ξ — параметр нелинейности,

который не зависит от частоты измерительного сигнала

и температуры [7], но существенно изменяется при

варьировании направления электрического поля относи-

тельно кристаллографических осей в сегнетоэлектрике.

Из соотношения (2) следует, что

ε−2
· dε/dE = −6η−2(T ) ξ E. (3)

На рис. 3 приведена зависимость ε−2 · dε/dE от E ,
визуализированная для пленки BSTO при T = 147K.

Полученная практически линейная зависимость произве-

дения ε−2 · dε/dE от E в интервале −0.25−0.40 kV/cm

свидетельствует о независимости параметра ξ от на-

пряженности поля при малой величине последнего.

Это хорошо согласуется с результатами, приведенными

в [15] для объемных образцов SrTiO3. Влияние поля

на диэлектрическую проницаемость BSTO может быть

обусловлено как упорядочением существующих элек-

трических диполей [3], так и изменением параметров

последних. Из данных, представленных на рис. 3, следу-

ет, что в сильном электрическом поле (E > 0.5 kV/cm)
зависимость ε от E ослабевала, что частично связано с

уменьшением параметра ξ .

Рис. 3. Зависимости отношения ε/ε0 (1) и произведе-

ния ε−2
· dε/dE (2) от напряженности электрического поля

для слоя BSTO, полученные при T = 147K ( f = 100 kHz).
3 — касательная (показана штриховой линией) к кривой 2.

Температурная зависимость tan δ, полученная для пле-

ночной конденсаторной структуры SRO/BSTO/SRO при

частоте измерительного сигнала 100 kHz, приведена на

вставке на рис. 2, a. При температуре жидкого гелия

тангенс угла диэлектрических потерь имел значение по-

рядка 10−2 и слабо зависел от частоты измерительного

сигнала. Появление размытого максимума на кривой

tan δ(T ) при T ≈ 50K (рис. 2, b), может быть обусловле-

но формированием в слоe BSTO сегнетоэлектрических

доменов. На температурную зависимость tan δ(T ) пле-

ночного конденсатора SRO/BSTO/SRO заметное влияние

оказывают электронные процессы в нижнем электроде

SRO и увеличение с температурой проводимости σ про-

межуточного слоя BSTO. Ферромагнитное упорядочение

спинов в рутенате стронция, которое сопровождается

резким изменением его электросопротивления, проис-

ходит при температурах порядка 155K. Согласно [16],
вклад электронной проводимости в tan δ промежуточно-

го слоя может быть представлен в виде

tan δ = (ε′′ + σ/ω)/ε, (4)

где ω = 2π f , а ε′′ — мнимая часть диэлектрической

проницаемости. Из соотношения (4) следует, что от-

носительный вклад проводимости в tan δ возрастает с

уменьшением частоты измерительного сигнала. Это на-

глядно проявилось в резком возрастании тангенса угла

диэлектрических потерь пленок BSTO при T > 250K,

когда частота измерительного сигнала была понижена с

10 до 1 kHz (рис. 2, b). Зависимость tan δ от T−1 (вставка
на рис. 2, b) была использована для получения оценки

энергии активации (Ea ≈ 0.08 eV) процесса, ответствен-

ного за экспоненциальный рост tan δ c увеличением
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температуры. Полученная величина Ea незначительно

отличается от энергетического зазора между зоной про-

водимости и донорными уровнями, индуцированными

кислородными вакансиями в титанате стронция [17].

4. Заключение

Использование подложек (110)LAO для выращивания

трехслойных эпитаксиальных систем, в которых про-

межуточный слой BSTO интегрирован с проводящими

электродами из рутената стронция, позволяет сформиро-

вать пленочные конденсаторы, направление [110]BSTO
в которых перпендикулярно плоскости подложки. При

температурах ниже 100K диэлектирическая проница-

емость слоя BSTO толщиной 1000 nm, помещенного

между эпитаксиальными пленочными электродами из

рутената стронция, понижается более чем в 2 раза

в электрическом поле 25 kV/cm. Величина и темпе-

ратурная зависимость tan δ пленочных конденсаторов

SRO/BSTO/SRO существенно зависят от электронной

проводимости промежуточного сегнетоэлектрического

слоя.
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