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Экспериментально исследовано переключение поляризации в сегнетоэлектрических пленках титаната

бария-стронция с встречно-штыревой планарной структурой электродов. Методом нелинейно-оптической

микроскопии исследовано локальное распределение поляризации в этих пленках в зазоре между электродами

при приложении электрического поля. Проведено сравнение параметров переключения поляризации для

сплошной и перфорированной пленок.
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1. Введение

В большинстве устройств на основе сегнетоэлектри-

ческих материалов используется геометрия переклю-

чения сегнетоэлектрической поляризации в плоскости

пленки.

Это связано с тем, что при наноразмерной толщине

пленки существует возможность управлять состоянием

ее поляризации при помощи сравнительно малых (ме-
нее 10V) напряжений. Однако для ряда оптических и

СВЧ-устройств, принцип работы которых основан на

взаимодействии электромагнитных волн с поляризован-

ным диэлектриком, более предпочтительной является

планарная геометрия приложения электрического поля.

При этом ключевое значение имеет поведение поляри-

зации при приложении электрического поля.

Процессы переключения поляризации в сегнетоэлек-

трических тонких пленках при приложении электриче-

ского поля в плоскости пленки активно исследуются в

настоящее время [1–3]. В частности, проводятся исследо-

вания по выявлению зависимости параметров переклю-

чения от состава и метода изготовления пленки [4], по
выявлению влияния размерных эффектов на параметры

переключения, а также влияния параметров перемен-

ного электрического поля [5–7]. Указанные параметры

являются критически важными для исследования воз-

можности реализации приборов и устройств на основе

низкоразмерных сегнетоэлектрических структур.

Изготовление двумерных фотонных кристаллов на

основе сегнетоэлектрических тонких пленок необходимо

для расширения практического применения наноразмер-

ных сегнетоэлектриков. Для электрооптических моду-

ляторов и фазовращателей требуются сегнетоэлектри-

ческие пленки с высокой диэлектрической проницаемо-

стью, малым временем переключения и малыми потеря-

ми, причем пленки должны быть однородными по ука-

занным параметрам. Поэтому необходимы исследования

распределения состояния поляризации по поверхности

образца и в области электродов, а также исследова-

ния зависимости состояния поляризации от параметров

приложенного внешнего электрического поля. Разворот

поляризации в сплошной сегнетоэлектрической пленке

происходит путем создания полярных кластеров с обрат-

ной поляризацией под действием поля, приложенного к

сегнетоэлектрическим доменам [8]. Полярные кластеры

возникают в непосредственной близости от дефектов за

счет образования в их окрестности случайных полей.

Плотность таких областей увеличивается экспоненци-

ально с величиной приложенного поля в результате раз-

рушения в структуре дальнего сегнетоэлектрического

порядка и образования в мезомасштабе полидоменных

состояний.

В работе [9] были проведены экспериментальные

исследования методом генерации второй оптической

гармоники (ВГ) переключения сегнетоэлектрической

поляризации в
”
толстой“ (70 nm) пленке титаната бария-

стронция и двумерном фотонном кристалле на ее ос-

нове. Исследовался интегральный (с области 50µm)
нелинейно-оптический отклик системы, состоящей из

сплошной сегнетоэлектрической пленки с нанесенными

на ее поверхность встречно-штыревыми электродами, а

также проводилось сравнение с аналогичными результа-

тами для перфорированной пленки. Было показано, что

фотонно-кристаллическая (ФК) структура вносит ощу-

тимый вклад в интегральный отклик второй оптической

гармоники, что свидетельствует о сильном изменении

распределения поляризации в перфорированной пленке

по сравнению с характерным для неперфорированной.

В работе [10] были представлены теоретические ис-

следования и моделирование процессов формирования
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Рис. 1. a) Микроскопическое изображение пленки BST (темные полосы) с нанесенной на поверхность встречно-штыревой

системой электродов (светлые полосы). Область локализации ФК-структуры выделена квадратом. b) Схема распределения

электрического поля в зазоре между электродами ВШП. c) Конфокальное изображение исследуемой структуры на длине волны

второй гармоники (400 nm) в отсутствие электрического поля. d) Зависимость интенсивности ВГ от координаты вдоль линии AB .

Точка A находится в области ФК-структуры, точка B — в неперфорированной области.

доменной структуры в перфорированных пленках сегне-

тоэлектрика. Было показано, что перфорирование плен-

ки сегнетоэлектрика приводит к значительным неодно-

родностям доменной структуры, особенно вблизи по-

верхности поры и на границах отверстий. Представ-

ленная в работе модель содержала малое число отвер-

стий (16), и, по мнению авторов, ее расширение на

большее число отверстий некорректно.

В настоящей работе для уточнения границ примени-

мости разработанных моделей и получения информации,

необходимой для предсказания свойств ФК-структур,

проведены локальные экспериментальные исследования

особенностей переключения сегнетоэлектрической по-

ляризации в перфорированной пленке сегнетоэлектрика,

картирование состояния поляризации в зависимости от

параметров приложенного электрического поля, а также

сравнение полученных данных с параметрами переклю-

чения в неперфорированных пленках.

2. Эксперимент

Экспериментальный образец эпитаксиальной пленки

титаната бария-стронция (BST) толщиной 1µm был

нанесен методом высокочастотного распыления на под-

ложку MgO (100). Для приложения постоянного элек-

трического поля на поверхность образца была нанесена

встречно-штыревая система электродов (ВШП) с зазо-

ром между электродами 2µm и периодом 4µm, поз-

воляющая прикладывать поле в плоскости пленки. ФК-

структура размером 50× 50µm была сформирована в

зазорах между электродами методом травления фокуси-
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Рис. 2. Конфокальные изображения ФК-структуры на длине волны ВГ при приложении электрического поля противоположных

направлений: +10 (a) и −10V (b). Зависимости интенсивности ВГ от координаты вдоль линии A, проходящей через отверстия

ФК-структуры (c), и линии B , проходящей через промежутки между отверстиями (d).

рованным ионным пучком с использованием микроскопа

Quanta 3D компании FEI, травление осуществлялось

ионами галлия; диаметр отверстия составлял 880 nm,

глубина — 1µm. Ток травления составлял 0.5 nA.

Микроскопическое изображение полученной структуры

представлено на рис. 1, a. В линейном оптическом изоб-

ражении при данном пространственном разрешении осо-

бенности ФК-структуры неразличимы, область локализа-

ции ФК отмечена на рисунке квадратом. Более детально

эта структура исследована в нелинейно-оптическом ре-

жиме, поскольку из-за концентрации мощности (характе-
ризующейся распределением Гаусса) в центре лазерного

пятна сигнал ВГ регистрируется от области, меньшей

лазерного пятна, что позволяет увеличить разрешение

используемого метода.

Моделирование распределения электрического поля

в зазоре между электродами показало, что поле в

зазоре вдали от концов электродов имеет однородный

характер (рис. 1, b); следовательно, все неоднородности

в распределении поляризации по поверхности зазора

обусловлены свойствами сегнетоэлектрической пленки

и ФК-структуры.

Исследование состояния поляризации проводилось

при помощи методики нелинейно-оптической микроско-

пии, основанной на пропорциональности интенсивно-

сти второй оптической гармоники квадрату сегнето-

электрической поляризации, состоящей из двух частей:

переключаемой и непереключаемой [11]. Для микро-

скопии использовалась конфокальная мода модифици-

рованного ближнепольного/конфокального микроскопа
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Alfa 300 S+ (производитель Witec) с объективом ×20,

что обеспечивало в нелинейном режиме пространствен-

ное разрешение порядка 1µm. В качестве источника

возбуждения использовался импульсный лазер на кри-

сталле сапфира, допированного ионами титана (произво-
дитель ООО

”
Авеста-Проект“), с длиной волны 800 nm,

частотой повторения 100MHz, длительностью импуль-

са 100 fs.

3. Результаты и обсуждение

На рис. 1, c показано конфокальное изображение ис-

следуемой структуры на длине волны второй гармоники

(400 nm) в отсутствие электрического поля. Из рисунка

видно, что ФК-структура имеет заметно более интенсив-

ный отклик по сравнению с неперфорированным сегне-

тоэлектриком и электродной областью. Распределение

интенсивности ВГ вдоль линии AB представлено на

рис. 1, d. Показано, что интенсивность ВГ в зазоре,

содержащем перфорацию, заметно выше интенсивности

в неперфорированной области.

На рис. 2, a, b представлены конфокальные микро-

скопические изображения на длине волны ВГ обла-

сти 2D ФК-структуры при различных напряжениях на

электродной структуре. Из рисунка видно, что яркость

соседних межэлектродных областей различна и суще-

ственно зависит от напряжения, причем при изменении

знака напряжения более яркая полоса становится менее

яркой, и наоборот (наблюдается асимметрия нелинейно-

оптического отклика относительно приложенного на-

пряжения). Такое поведение локальной интенсивности

ВГ связано с тем, что поле в соседних межэлектрод-

ных зазорах направлено в противоположные стороны

(рис. 1, b). Асимметрия интенсивности ВГ относительно

знака поля объясняется наличием в структуре непере-

ключаемой поляризации [11]

I2ω(U) = (E2ω
bg )2 + ζ (P0 + αU)2, (1)

где E2ω
bg — некогерентная составляющая не зависящей

от внешнего поля (непереключаемой) части поля ВГ,

ζ — коэффициент, зависящий от переключения, P0 —

представляет собой суммарный вклад остаточной поля-

ризации и когерентной составляющей отклика от непе-

реключаемой поляризации, α — константа, величина

которой может быть оценена как [11]

α = χ(0)(ε − 1). (2)

Здесь χ(0) — диэлектрическая воспроимчивость среды,

ε — диэлектрическая проницаемость.

Для количественной характеризации обнаруженной

асимметрии на микроскопических конфокальных изоб-

ражениях исследованы сечения по линиям, показанным

на рис. 2, a, b, для ФК-структуры, а также для непер-

форированной области. Соответствующие зависимости

интенсивности ВГ от координаты по линиям сечений

представлены на рис. 2, c, d.

При перфорировании существенно (в 1.5 раза по срав-

нению с неперфорированной пленкой) увеличивается

интенсивность ВГ, а значит, и локальное значение сегне-

тоэлектрической поляризации (рис. 1, d). Асимметрия

зависимости интенсивности ВГ от приложенного поля, а

также ее высокое значение в отсутствие электрического

поля свидетельствуют о существенном вкладе непере-

ключаемой доли поляризации. Непереключаемая поля-

ризация в сегнетоэлектриках связывается с пиннигом

доменов вблизи поверхности и наблюдалась ранее в ме-

зоскопических структурах на основе Pb(ZrTi)O3 [12,13].
По данным моделирования, проведенного в рабо-

те [10], было показано, что в промежутках между от-

верстиями перфорации наблюдается значительная неод-

нородность распределения поляризации. Такое распреде-

ление должно вызывать соответствующее распределение

интенсивности ВГ в соответствии с соотношением (1).
Однако при данном пространственном разрешении (диа-
метр лазерного пятна в плоскости образца 2µm) невоз-

можно выявить локальный нелинейно-оптический от-

клик на границе отверстия.

При теоретическом расчете и моделировании рас-

пределения поляризации в перфорированном сегнето-

электрике следует также принимать во внимание то,

что структура вещества на границе и на внутренней

поверхности отверстия может быть различной.

Это может быть связано с тем, что в процессе травле-

ния на границе отверстия образуются наслоения матери-

ала, выбитого высокоэнергетическими ионами из объема

пленки. Эти наслоения имеют, вероятнее всего, аморф-

ную структуру либо кристаллизуются на наноуровне

хаотически, поскольку условия обратного осаждения

вещества достаточно случайны [14]. В то же время

воздействие ионов галлия, используемых при травлении,

на внутреннюю поверхность отверстия может приводить

к появлению на ней дополнительного заряда, что ведет

Рис. 3. Зависимость интенсивности ВГ от координаты, харак-

теризующая переключение поляризации в области, не содер-

жащей перфорации.

Физика твердого тела, 2014, том 56, вып. 10



Переключение поляризации в перфорированных пленках сегнетоэлектрика 1945

к усилению значений локальных полей, а следовательно,

и наведенной поляризации. При сравнительно малой

глубине отверстия дополнительный заряд может вносить

заметный вклад в суммарную интенсивность ВГ.

Измеренный контраст переключения поляризации как

отношение максимальной интенсивности ВГ в зазоре

к минимальной практически совпадал для отверстия и

промежутка между отверстиями: 1.68 и 1.72 соответ-

ственно. Это может свидетельствовать о том, что пере-

ключаемая часть сегнетоэлектрической поляризации не

зависит от перфорации.

Для сравнения было исследовано переключение поля-

ризации в области, не содержащей перфорации (рис. 3).
Было показано, что контраст переключения для всех

исследованных областей ниже, чем для перфорирован-

ной пленки и составляет приблизительно 1.2. При этом

следует отметить, что зависимость ВГ от знака прило-

женного поля имеет существенно более симметричный

характер, чем в области перфорации, что свидетель-

ствует о малом вкладе непереключаемой поляризации

в нелинейно-оптический отклик пленки.

4. Заключение

Таким образом, представленные в работе исследова-

ния демонстрируют микроскопическую картину распре-

деления поляризации в перфорированной пленке BST —

двумерном фотонном кристалле. Наблюдаемое увеличе-

ние поляризации по сравнению с неперфорированной

пленкой может быть связано с формированием под

действием ионного пучка новых локальных полей в

области отверстия ФК-структуры. Образовавшиеся в

результате домены пиннингуются к внутренней поверх-

ности воздушного канала, уменьшая таким образом

переключаемость поляризации. Тем не менее относи-

тельное изменение поляризации при приложении поля

оказывается более высоким, чем на неперфорированной

пленке. Полученные данные должны приниматься во

внимание при моделировании свойств фотонных кри-

сталлов на основе сегнетоэлектрических тонких пленок,

а также при разработке электрооптических модуляторов

и других переключаемых устройств на их основе.
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