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Влияние подслоя Ba0.2Sr0.8TiО3 на структуру и электрофизические

характеристики пленок цирконата-титаната свинца на подложке

Si(001)
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Методом высокочастотного катодного распыления получены гетероструктуры металл−сегнетоэлект-

рик−полупроводник Pb(ZrTi)O3/Ba0.2Sr0.8TiО3/Si(001). Установлено, что пленки Pb(ZrTi)O3 являются од-

нофазными, текстурированными, при этом степень преобладания одной кристаллографической ориентации

над другой (110 или 001) определяется толщиной подслоя Ba0.2Sr0.8TiО3 . Показано, что за счет вариации

толщины подслоя и/или амплитуды одного периода внешнего двухполярного полевого воздействия возможно

создание различных электрофизических состояний структуры, что может служить основой для создания

ячейки памяти, в частности многоуровневой.
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В настоящее время актуальной задачей является ин-

теграция сегнетоэлектрических пленок в кремниевую

технологию. К таким материалам, нашедшим примене-

ние при создании нового поколения микроэлектроме-

ханических устройств и ячеек памяти, относятся тон-

кие пленки поликристаллического цирконата-титаната

свинца Pb(ZrTi)O3 (PZT) [1,2]. Одна из основных про-

блем, возникающих при синтезе наноразмерных пленок

PZT вакуумными методами (магнетронное распыление

и т. д.), заключается в том, что на первом этапе при

осаждении тонких слоев материала непосредственно на

кремниевую подложку в результате взаимной диффузии

компонентов или недостатка свинца формируется пол-

ностью или частично аморфный слой в виде несегне-

тоэлектрической фазы пирохлора. Следующим этапом

является отжиг выращенного слоя, в процессе которого

происходит переход из первоначальной пирохлорной

фазы в перовскитовую. Одним из наиболее успешных

вариантов решения этой проблемы является формирова-

ние в гетероструктуре сегнетоэлектрик−полупроводник

промежуточного подслоя, который препятствовал бы

взаимной диффузии компонентов и по своим структур-

ным характеристикам способствовал бы кристаллизации

сегнетоэлектрика в фазе перовскита. В качестве таких

подслоев используются оксид или карбид кремния, ме-

таллы, их простые и сложные оксиды (TiAlO3, SrTiO3,

SrRuO3 и т. д.).

В настоящей работе представлены результаты иссле-

дования гетероструктур металл−сегнетоэлектрик−по-

лупроводник Аl/PZT/Ba0.2Sr0.8TiО3/Si, осажденных на

кремниевую подложку Si (001) методом высокочастот-

ного распыления [3]. В кaчестве подслоя использовался

Ba0.2Sr0.8TiО3 (BST02), во-первых, из соображений опти-

мального совпадения параметров его решетки с парамет-

рами осаждаемых тонких пленок PZT, а во-вторых, такие

переходные слои обладают более высоким значением

диэлектрической проницаемости, чем простые оксиды,

и, как следствие, на них существенно снижается падение

напряжения, что приводит к уменьшению управляющего

напряжения.

Гетероструктуры PZT/BST02/Si создавались на двух

установках высокочастотного распыления керамических

мишеней соответствующего состава в режиме силь-

ноточного γ-разряда (> 100W/cm2) при высоких дав-

лениях кислорода (> 0.5 Torr). В качестве подложки

использовался монокристаллический кремний p-типа
c удельным сопротивлением 12� · cm (КДБ12) сре-

за (001) толщиной 0.35mm (MTI Corporation, USA).
Процесс подготовки кремниевых подложек состоял в

удалении оксидного слоя в плавиковой кислоте (2min) c
предварительной очисткой в горячем (75−80◦C) ацетоне
на водяной бане, промывании в бидистиллированной

воде и травлении в 2% растворе фтористоводородной

кислоты (HF).

Формирование подслоя BST02 осуществлялось в ка-

мере газоразрядного напыления при давлении кисло-

рода 0.5 Torr. Стартовая температура подложки (перед
включением разряда) составляла 400◦C. После включе-

ния разряда через 12−15 s температура достигала значе-

ния 630◦C. Напыление подслоя длилось от 2 до 15min.

Затем подложка охлаждалась до температуры < 100◦C

и помещалась в камеру для напыления PZT толщиной

∼ 200 nm при тех же температурных условиях, что и

напыление BST02.

Структурное совершенство многослойных пленок и

их фазовый состав при комнатной температуре уста-

41



42 С.П. Зинченко, Д.В. Стрюков, А.В. Павленко, В.М. Мухортов

2 , degq

25
1025 503520 4530

40

BST , nm02 thickness

1

3

2

2510 10040
0

4

f

f(110)

f(001)

5

40

100
B

ST

, n
m

02
th

ic
kn

es
s

In
te

n
si

ty
, 
a.

 u
.(0

0
1
)

(1
1
0
)

(0
0
2
)

(1
1
0
) B

S
T

(0
0
2
) B

S
T

a

b

Рис. 1. Дифрактограммы (а) и коэффициент текстуры f
(b) гетероструктур PZT/BST02/Si(001) с различной толщиной

подслоя BST02.

навливались рентгенографированием на дифрактометре

ДРОН-4-07 (θ−2θ-метод, CuKα-излучение). Для про-

ведения диэлектрических измерений гетероструктуры

PZT/BST02/Si на поверхность пленки PZT через маску

с отверстиями диаметром ∼ 180−200 µm осаждались

электроды Al с подслоем Cr методом термического

испарения в вакууме. Измерения вольт-фарадных ха-

рактеристик (ВФХ) осуществлялись с помощью ав-

томатизированного измерительного комплекса на базе

LCR-метра
”
E7-20“ на частоте измерительного сиг-

нала f m = 0.5MHz при измерительном напряжении

Um = 40mV, частота пилообразного смещающего сиг-

нала f U = 0.007Hz. Период развертки смещающего

напряжения длительностью 140 s выбирался с учетом

времени жизни короткоживущих заряженных дефектов

и времени релаксации поляризованного состояния в

пленке. Амплитуда внешнего напряжения варьировалась

в диапазоне 0± 7.0V.

Результаты рентгенодифракционных исследований ге-

тероструктур приведены на рис. 1, а. Использование в

качестве подслоя BST02 позволило полностью исклю-

чить возникновение в пленках PZT примесной фазы

пирохлора, при этом сами пленки PZT являлись по-

ликристаллическими текстурированными с преобладаю-

щими ориентациями (110) или (001). Их соотношение

зависит от толщины подслоя BST: с ее ростом доля

ориентации (110) снижается, а ориентации (001) растет,

что отражает поведение коэффициента текстуры f hkl

(рис. 1, b):

f hkl =
Ihkl/

∑
Ihkl

I0hkl/
∑

I0hkl

, (1)

где Ihkl — измеренная интенсивность, а I0hkl — относи-

тельная интенсивность соответствующей линии объем-

ного материала. Исходя из угловых положений ли-

ний определены параметры элементарной ячейки слоя

PZT, которые в псевдокубическом приближении равны

a = 0.405 ± 0.001 nm независимо от толщины подслоя

BST02. Параметры элементарной ячейки слоя BST равны

a = 0.399 ± 0.001 nm.

На рис. 2 приведены ВФХ гетероструктур с различ-

ной толщиной подслоя BST02, полученные в результате

воздействия одного периода внешнего двухполярного

смещающего напряжения (0 → +V → 0 → −V → 0, ход

обозначен на рис. 2). На рисунке C1 — емкость до

внешнего полевого воздействия, C2 — после одного

периода двухполярного полевого воздействия. C целью

исключения вклада предыстории и эффектов памяти

перед диэлектрическими измерениями образцы нагре-

вались до T = 400◦C (выше ожидаемой температуры

Кюри), выдерживались при этой температуре в течение

30min и далее охлаждались до комнатной температуры.

ВФХ для всех гетероструктур PZT/BST02/Si по виду

идентичны высокочастотным ВФХ, свойственным струк-

турам металл−сегнетоэлектрик−полупроводник при ис-

пользовании полупроводника p-типа проводимости. До

полевого воздействия все гетероструктуры характеризо-
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Рис. 2. ВФХ гетероструктур PZT/BST02/Si с различной толщи-

ной подслоя BST02 .

Письма в ЖТФ, 2020, том 46, вып. 23



Влияние подслоя Ba0.2Sr0.8TiО3 на структуру... 43

Voltage, V

20

60

40

–4 40 2–2
0

C
a
p
a
ci

ta
n
ce

, 
p
F

6

+7.0 . . . –5
+5.0 . . . –5
+1.5 . . . –5
+0.2 . . . –5

C1

C2

30

50

–0.1–0.3 0.3

10

0.1

60

40

20

Рис. 3. ВФХ гетероструктуры PZT/BST02(25 nm)/Si с различ-

ной амплитудой положительного внешнего воздействия.

вались низкой емкостью (C1 < 10 pF), величина кото-

рой практически не зависела от толщины BST02. Это

свидетельствует о нахождении поверхности кремниевой

подложки в режиме обеднения или инверсии, т. е. после

осаждения в таких гетероструктурах наблюдается устой-

чивый эффект поля без внешнего полевого воздействия,

обусловленный униполярностью сегнетоэлектрической

пленки, что имело место и в [4,5]. Униполярность

в нашем случае определяется не столько условиями

экранирования поляризации, сколько деформационными

полями в пленке. Под действием положительного напря-

жения происходит дополнительная поляризация сегне-

тоэлектрической пленки и увеличение униполярности в

доменном строении, и, как следствие, емкость структу-

ры сохраняется низкой и практически не изменяется.

При смене полярности внешнего поля при U ≈ −1V

в области, где фиксируется резкое изменение емкости

(поверхность кремния переходит из обедненного ос-

новными носителями заряда состояния в обогащенное),
абсолютная величина поляризации принимает нулевое

значение, а при более низких напряжениях изменяет

знак, в пользу чего свидетельствуют предварительные

исследования зависимости пьезоотклика гетероструктур

от напряжения по аналогии с [4].

После воздействия полного периода внешнего поля

для всех образцов фиксировался гистерезис, ширина

которого уменьшалась по мере увеличения толщины

слоя BST02, однако при этом фиксировалось суще-

ственное изменение емкости структуры в нулевом поле

1C = C2−C1. Наибольшего значения 1C достигает при

толщине подслоя в области 20−30 nm, при этом в

кристаллической структуре присутствуют обе ориента-

ции текстуры (110) и (001), а при дальнейшем росте

толщины подслоя BST02 имеет место преобладание

ориентации (001) над (110) и 1C стремится к нулю.

Таким образом, можно сделать вывод, что окно памяти

отсутствует в пленках с текстурой только по направле-

нию (001), а его наличие мы связываем с обязательным

присутствием в кристаллической структуре также и

ориентации (110).
На рис. 3 приведены ВФХ при различных амплитудах

двухполярного внешнего полевого воздействия для ге-

тероструктуры PZT(200 nm)/BST02(25 nm)/Si (001). Ве-
личина амплитуды положительной полярности практи-

чески не влияет на состояние C1, однако при этом

существенно меняются ширина гистерезиса ВФХ (с 0.25

до 1.5 V) и C2 (с 5 до 60 pF). С учетом того, что во всех

случаях фиксируется гистерезис поляризационного типа,

с нашей точки зрения, наблюдаемое поведение ВФХ

главным образом обусловлено спецификой переключе-

ния поляризации в двухслойной структуре PZT/BST02.

Существующие сегнетоэлектрические ячейки памя-

ти основаны на двухуровневой емкости хранения со

стандартной двоичной логикой и уже достигают своих

фундаментальных ограничений [6]. В работах [7,8] от-

мечено, что использование многозначных логических

единиц, реализованных как многоуровневые ячейки па-

мяти, уменьшает потери энергии и позволяет упаковы-

вать беспрецедентную информацию высокой плотности.

В связи с этим в литературе рассматриваются сегнето-

электрические мультибитовые (многоуровневые) ячей-

ки, использующие способность многоосных сегнетоэлек-

трических материалов, присущую, в частности, оксидам

со структурой перовскита, определять поляризацию и

соответственно последовательность мультистабильных

состояний [9].
Полученные нами результаты свидетельствуют о том,

что, манипулируя величиной положительного воздей-

ствия в случае двухслойных гетероструктур PZT/BST02,

можно дискретно перестраивать величину C2 от 5−10 pF

до практически максимального значения (65 pF), что в

перспективе может позволить формировать несколько

уровней в сегнетоэлектрической ячейке памяти. Можно

предположить, что присутствие кристаллитов ориента-

ции (111), не обнаруженной в исследуемой структуре,

также будет способствовать расширению ее многобит-

ности и соответственно возможностей ячеек памяти.

Таким образом, с использованием метода высокоча-

стотного катодного распыления мишени в атмосфере

кислорода получены гетероструктуры PZT/BST02/Si в

фазе перовскита. Исследования их кристаллографиче-

ских и электрофизических свойств показали, что пленки

PZT являются поликристаллическими, а преобладание

одной фазы над другой определяется толщиной подслоя

BST02. При толщинах подслоя до 30−40 nm имеет место

преобладание ориентации (110) над (001). В подобных

гетероструктурах за счет вариации толщины подслоя

или амплитуды одного периода внешнего двухполярного

полевого воздействия возможно создание различных

электрофизических состояний структуры, что может

служить основой для создания многобитовой ячейки

памяти.
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