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Исследование оптических свойств гетероструктуры BiFeO3/SrTiO3,

выращенной на подложке Al2O3(0001) методом высокочастотного

катодного распыления
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С использованием рентгендифракционного анализа, спектрофотометрии и многоугловой эллипсометрии

исследованы фазовый состав, структура и оптические свойства гетероструктуры BiFeO3/SrTiO3/Al2O3 (c-
срез), полученной методом высокочастотного катодного распыления в атмосфере кислорода по технологии

прерывистого напыления. Установлено, что слои BiFeO3 и SrTiO3 выросли с ориентацией в направлении

кристаллографической оси [111], параллельной нормали к подложке Al2O3. Показано, что нарушенный слой

на поверхности гетероструктуры не превышает 2−3 nm, а признаков наличия пограничных слоёв на границах

раздела Al2O3−SrTiO3 и SrTiO3−BiFeO3 не выявлено. Рассчитаны дисперсионные зависимости показателей

преломления слоев BFO и STO. Обсуждаются причины выявленных закономерностей.
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Введение

Феррит висмута BiFeO3 (BFO) относится к мульти-

ферроидным материалам, проявляющим магнитные и

сегнетоэлектрические свойства. Так, температура се-

гнетоэлектрического фазового перехода TC составляет

1103K, а для антиферромагнитного фазового перехо-

да TN = 643K [1]. Именно высокие TC и TN делают

BFO одним из наиболее изучаемых мультиферроидных

материалов [1,2], которые могут найти применение

в многофункциональных экологически чистых устрой-

ствах электроники с низким энергопотреблением [3].
Известно, что тонкие пленки BiFeO3 обладают высокой

сегнетоэлектрической поляризацией (Pr ∼ 100µC/cm2),
которая превышает таковые для монокристаллических

образцов [4]. В связи с перспективами их применения

интерес исследователей к изучению свойств и методов

получения наноструктур на основе BFO значительно

возрос [5]. Структура пленок BFO тесно связана с их

эпитаксиальной деформацией при росте на различных

подложках. Большинство исследований пленок BFO про-

водятся на подложках титаната стронция SrTiO3 (001)
(STO), в этом случае на пленку действуют сжимающие

напряжения, и, как следствие, реализуется тетрагональ-

ная фаза. При этом толщина пленки BFO играет опреде-

ляющую роль — с ее ростом упругие напряжения снима-

ются за счет образования более стабильной R-подобной

фазы BFO, характерной для больших толщин. Ультра-

тонкие пленки BFO, выращенные на (001)-подложках
SrTiO3 с буферным слоем SrRuO3, показали признаки

перехода к тетрагональной симметрии [6]. В работе [7]
отмечено, что выращенные на (001) SrTiO3 пленки BFO

могут иметь тетрагональную структуру с гигантским

отношением c/a , что обусловлено возникновением слоя

Bi2О3, который формируется между пленкой и подлож-

кой. В целом исследования зависимости свойств BFO-

пленок от их толщины, материала подложки и буферных

слоев нельзя считать завершенными.

Детальный анализ морфологии поверхности и струк-

турных параметров тонких пленок BFO является необ-

ходимым элементом для их практического применения.

В частности, знание оптических характеристик пленок

BFO является важным для разработки оптоэлектрон-

ных устройств, поскольку модулированием показателя

преломления можно управлять их электрооптически-

ми, магнитооптическими и термооптическими свойства-

ми [8]. Вне всякого сомнения, дальнейшее изучение

тонких пленок BFO как на кристаллических подлож-

ках титаната стронция, так и с использованием этого

материала в качестве буферного слоя является акту-

альным с практической и теоретической точек зрения.
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В настоящей работе нами представляются результаты

исследований структуры, фазового состава и оптических

свойств гетероструктуры BFO/STO/Al2O3 (0001).

Методы получения и исследования
образцов

Газоразрядное высокочастотное напыление пленок

BFO и STO на предварительно подготовленную под гете-

роэпитаксиальное осаждение подложку Al2O3 (С-plane,
толщина — 0.43mm, производитель

”
MONOCRYSTAL“,

г. Ставрополь) осуществлялось на установке Плазма 50-

СЭ. Фазовый состав, структурное совершенство пле-

нок, параметры элементарной ячейки устанавливались

рентгенографированием на многофункциональном рент-

геновском комплексе
”
РИКОР“ (CuKα

-излучение).

Исследования оптических свойств пленок выполня-

лось методами спектрофотомерии и эллипсометрии.

Спектр пропускания снимался при комнатной темпе-

ратуре в диапазоне длин волн 450−900 nm спектрофо-

тометром Shimadzu UV-2450 (ограничение со сторо-

ны коротких длин волн обусловлено фундаментальным

поглощением в подложке Al2O3). Эллипсометрические
измерения выполнялись с помощью многоуглового от-

ражательного нуль-эллипсометра на длине волны гелий-

неонового лазера 632.8 nm. Эллипсометрические углы 9

и 1, определяющие изменение параметров эллипса поля-

ризации при отражении эллиптически поляризованного

света от поверхности твердого тела [9–11], рассчитыва-
лись по измеряемым азимутам поляризатора входного

плеча эллипсометра и анализатора выходного.

Экспериментальные результаты и
обсуждение

На рентгенограммах θ−2θ-сканирования (рис. 1) при-

сутствовали только отражения от плоскостей (111) сло-

ев BFO и STO. Это свидетельствует об отсутствии в объ-

екте примесных фаз и о том, что слои BFO и STO вырас-

тают с преимущественной ориентацией в направлении

кристаллографической оси [111], параллельной нормали

к подложке (ось [006] подложки Al2O3). По максимумам

рефлексов (111) определены параметры элементарной

ячейки BFO (c = 0.3989 nm) и STO (c = 0.3955 nm).

На рис. 2 представлен спектр оптического пропус-

кания структуры BFO/STO/Al2O3. Низкие значения ко-

эффициента пропускания прозрачной гетероструктуры

обусловлены матированной свободной поверхностью

подложки. Так как интерференционные экстремумы не

связаны с величиной коэффициента пропускания, то для

анализа использовалась модель подложки как бесконеч-

ной среды [9]. В геометрии системы (рис. 3): 1 —

воздух, 2 — пленка BiFeO3 толщиной d2 с показателем

преломления n2, 3 — слой SrTiO3 толщиной d3 ≪ d2 с

показателем преломления n3, 4 — материал подложки с
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Рис. 1. θ−2θ-рентгенограмма гетероструктуры

BFO/STO/Al2O3 .
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Рис. 2. Спектр пропускания гетероструктуры BFO/STO/Al2O3 .

показателем преломления n4. Коэффициент пропускания

системы с точной геометрией можно представить в виде

T =
T0

1− A cos δ2 + B cos δ3 −C cos(δ2 + δ3)
, (1)

где T0 = n4(t12t23t34)2, A = |r12r23|, B = |r23r34)|,
C = |r12r34| (tik и r ik — соответствующие амплитудные

френелевские коэффициенты пропускания и отражения),
причем в знаменателе (1) сохранены лишь члены

порядка малости не выше двух. Набеги фазы в слоях:

δ2 =
4π

λ
n2d2, δ3 =

4π

λ
n3d3, (2)

причем δ3 ≪ δ2. Так как | cos δ3| — функция, монотонно

возрастающая с ростом длины волны, то интерферен-

ционные экстремумы в области прозрачности пленки

связаны с первым и третьим слагаемыми функции

F(λ) = −A cos δ2 + B cos δ3 −C cos(δ2 + δ3), (3)
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Рис. 3. Оптическая модель гетероструктуры BFO/STO/Al2O3.

в которой δ2 = δ
(0)
2 + 2πm (m — порядок интерферен-

ции).
Кроме интерференционных экстремумов в области

прозрачности возможно наблюдение дополнительного

максимума оптического пропускания при cos δ3 < 0 и

условии

A cos δ
(0)
2 + C cos

(

δ
(0)
2 + δ3

)

= 0. (4)

В свою очередь, это условие при определенных соот-

ношениях между коэффициентами A и C (между показа-

телями преломления n2, n3, n4) может быть выполнено,

если δ
(0)
2 лежит в третьей четверти, а

(

δ
(0)
2 + δ3

)

—

в четвертой (или δ
(0)
2 в первой, а

(

δ
(0)
2 + δ3

)

— во второй

четвертях). В этом случае решение уравнения (4) с

двумя неизвестными величинами δ
(0)
2 и

(

δ
(0)
2 + δ3

)

сво-

дится к построению номограммы на соответствующей

длине волны в этих переменных с последующим от-

бором пары решений, удовлетворяющих поставленным

условиям. Анализ особенностей спектра пропускания

объекта (рис. 2) привел к выводу о том, что в обла-

сти прозрачности выполняется условие (4), и коротко-

волновый невысокий максимум обусловлен слагаемым

B cos δ3 в (1)−(3), которому соответствует буферный

слой 0.5π < δ3 < π.

Оценка толщины пленки BFO и буферного слоя

STO выполнялась с использованием табличных значений

показателей преломления материалов слоев и подложки.

Порядок интерференции в гетероструктуре был опре-

делен по характеру изменения эквивалентной фазовой

толщины (nd)eCV = n2d2 + n3d3 с ростом длины вол-

ны: установлено, что длинноволновому максимуму при

λ = 712 nm отвечает m = 2. Вышеизложенным способом

по максимуму пропускания на длине волны λ = 556 nm

оценены толщина буферного слоя STO d3 ∼ 35 nm и, как

следствие, толщина пленки BFO d2 ∼ 326 nm.

Уточненные значения толщин слоев и их показа-

телей преломления получены из эллипсометрических

измерений [9,10]. Результаты измерений обрабатывались

оптимизационными методами [9–11] с погрешностью

менее 1%.
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(точки) зависимости эллипсометрических углов 9 и 1 от угла
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и 2 — n(λ) для монокристаллов BFO и STO.

На рис. 4 представлены экспериментально получен-

ные точки и расчетные зависимости эллипсометриче-

ских углов 9 и 1 от угла падения зондирующего

излучения ϕ. Конечными результатами эллипсометрии

являются n2 = 3, d2 = 324 nm, n3 = 2.4, d3 = 37 nm,

n4 = 1.728. Такие результаты эллипсометрии дают ос-

нование утверждать, что пограничные слои на границах

Al2O3−SrTiO3 и SrTiO3−BiFeO3 отсутствуют, а толщина

нарушенного слоя на свободной поверхности структуры

не превышает 2−3 nm. Последнее свидетельствует о

достаточно высоком качестве исследуемой пленки.

По данным спектрометрии и результатам эллипсо-

метрии найдена дисперсионная зависимость показателей

преломления BFO-пленки и буферного слоя STO (табли-
ца, рис. 5). Как видно из данных таблицы и рис. 5, показа-

тели преломления пленки BFO по результатам спектро-
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Дисперсионная зависимость показателей преломления BFO и

STO по данным спектрофотометрии и многоугловой эллипсо-

метрии

λ, nm 556 588 632.8 712 864

BiFeO3

n 3.109 3.038 3.00 2.886 2.83

SrTiO3

n 2.49 2.52 2.40 2.34 2.38

метрии и многоугловой эллипсометрии (λ = 632.8 nm)
неплохо согласуются с соответствующими значениями

для объемного материала. В то же время наблюдается

значительный разброс в значениях показателя прелом-

ления буферного слоя STO. Возможно, это связано с

малым количеством экспериментальных точек спектро-

фотометрии, однако проведенные предварительные ис-

следования оптических свойств данной гетероструктуры

с использованием метода спектральной эллипсометрии в

диапазоне 550−900 nm (эллипсометр
”
ЭЛЛИПС-1991“)

свидетельствуют в пользу правильности полученных

результатов.

Выводы

1. С использованием метода газоразрядного

высокочастотного катодного напыления в

атмосфере кислорода изготовлены гетероструктуры

BFO(111)/STO(111)/Al2O3(0001) с параметрами

элементарной ячейки cBFO = 0.3989 nm,

cSTO = 0.3955 nm. По данным рентгенофазового анализа

и оптических исследований примесных фаз не выявлено.

2. Методом спектрофотометрии идентифицированы

экстремумы на спектре оптического пропускания гетеро-

структуры BFO/STO. Установлено, что коротковолновый

невысокий максимум обусловлен буферным слоем STO;

выполнены оценки толщины слоев STO и BFO.

3. Применение многоугловой эллипсометрии на длине

волны гелий-неонового лазера 632.8 nm позволило с

высокой степенью точности определить толщины слоев

(dBFO = 324 nm, dSTO = 37 nm) и их показатели пре-

ломления (nBFO = 3.0, nSTO = 2.4). Пограничные слои

Al2O3−SrTiO3, SrTiO3−BiFeO3 не обнаружены. Нару-

шенный слой на поверхности гетероструктуры не пре-

вышает 2−3 nm.

4. Приведенные из эллипсометрии точные значения

толщин слоев позволили найти дисперсионные зависи-

мости показателей преломления BFO- и STO-слоев.
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