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Исследовано влияние состава и давления рабочего газа на структурные свойства пленок ниобата стронция-

бария, полученных высокочастотным магнетронным распылением на подложках поликристаллического

оксида алюминия. Определены давление и соотношение кислорода и аргона в рабочем газе, при которых

на поликоре формируется пленка с преимущественной ориентацией (00l). Это первая успешная попытка

формирования преимущественно ориентированных пленок ниобата стронция-бария высокого структурного

качества на поликристаллических подложках из оксида алюминия.
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Сегнетоэлектрические (СЭ) пленки представляют ин-

терес при разработке электрически управляемых ем-

костных элементов сверхвысокочастотной (СВЧ) элек-

троники, таких как конденсаторы с переменной емко-

стью, фазовращатели, линии задержки и т. д. [1]. Реали-
зация этих элементов возможна благодаря высокой ди-

электрической нелинейности СЭ-материалов и относи-

тельно низким СВЧ-потерям. Длительное время идет ак-

тивный поиск оптимальных по электрофизическим свой-

ствам СЭ-материалов для сверхвысокочастотных прило-

жений [2]. К числу перспективных СЭ-материалов от-

носятся ниобаты стронция-бария (SrxBa1−xNb2O6, SBN)
со структурой тетрагональной вольфрамовой бронзы, в

которой заполнено 5/6 катионных позиций. Кристаллы

SBN характеризуются неупорядоченным размещением в

них ионов Ba и Sr. Это, с одной стороны, позволяет

вариацией состава в широких пределах изменять ди-

электрическую проницаемость, пьезоэлектрические па-

раметры, температуру фазового перехода и релаксорные

характеристики твердых растворов SBN, а с другой —

приводит к существованию в них объемных флуктуа-

ций состава и появлению различного рода вторичных

кристаллических фаз [3]. Монокристаллы SBN успеш-

но применяются в электрооптике, фоторефрактивных и

нелинейных оптических областях [4]. В виде тонких пле-

нок материал исследован в меньшей степени, вопросы

о механизмах, ответственных за возникновение сегнето-

электрической поляризации [5], формирование диэлек-

трических свойств (в частности, проявление релаксор-

ных свойств) [6], актуальны и в настоящее время. Важно

отметить, что структурное качество пленок ниобата

стронция-бария сильно влияет на их электрофизические

характеристики в отличие, например, от хорошо иссле-

дованных пленок титаната бария-стронция (BST). Это

обусловлено тем, что ниобат стронция-бария является

одноосным материалом в отличие от сегнетоэлектриков

со структурой типа перовскита, и СЭ-поляризация в

SBN ориентирована только вдоль направления (00l).
Таким образом, для реализации высоких нелинейных

свойств пленки BST и других перовскитов могут быть

поликристаллическими [7], тогда как SBN-пленки долж-

ны быть (00l) ориентированными, что делает задачу

их роста на структурно несогласованных подложках

существенно более сложной.

Сегодня ориентированные пленки SBN получены на

диэлектрических подложках оксида магния [3,6,8] и

SrTiO3 [3], а также на подложках кремния с подслоем

платины [9]. Все эти подложки не являются оптималь-

ным выбором для СВЧ-приложений в силу гигроскопич-

ности MgO, высокой диэлектрической проницаемости

титаната стронция и существенных диэлектрических

потерь кремния на СВЧ. Сравнительно недавно опуб-

ликованы результаты по синтезу (00l) преимущественно

ориентированных SBN-пленок на монокристаллическом

оксиде алюминия (сапфир) [10,11], который обладает

прекрасными диэлектрическими характеристиками, но

является дорогостоящей подложкой. Рост ориентиро-

ванных SBN-пленок на подложках из гораздо более

дешевого поликристаллического Al2O3 (поликор), пред-
ставляющего интерес для СВЧ-приложений из-за срав-

нимых с сапфиром СВЧ-характеристик и стоимости, на

сегодня не реализован. К настоящему моменту опуб-

ликованы данные по получению только поликристал-

лических пленок [12]. В связи с этим цель настоящей

работы — исследование возможности ориентированного

роста пленок SBN на поликоре и характеризация их

структурных свойств в зависимости от технологических

условий получения с целью дальнейшего использования
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Рис. 1. Дифрактограммы пленок, полученных при давлении 3 Pa и различном составе газа (а), и пленок, полученных при составе

газа 40/60 и различных давлениях (b).

данных пленок в составе управляемых устройств СВЧ-

диапазона.

Тонкие пленки ниобата стронция-бария осаждались

на поликристаллические подложки оксида алюминия

методом высокочастотного магнетронного распыления.

Порошок состава Sr0.75Ba0.25Nb2O6 (SBN 75) был приго-

товлен методом твердофазного синтеза из особо чистых

реактивов SrCO3, BaCO3 и Nb2O5, взятых в стехиомет-

рическом соотношении, в Московском институте общей

физики им. А.М. Прохорова. Порошковый SBN 75 обла-

дал тетрагональной структурой c параметрами решетки

a = b = 12.45�A, c = 3.94�A. Из полученного порош-

ка была изготовлена керамическая мишень диаметром

76mm и толщиной 5mm в Санкт-Петербургском ин-

ституте
”
Феррит-Домен“. Размеры подложки для роста

пленки составляли 10 × 10mm при толщине 0.5mm.

4∗ Письма в ЖТФ, 2025, том 51, вып. 7
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Рис. 2. СЗМ-изображение микрорельефа пленки SBN, синте-

зированной при давлении 6Pa.

Перед процессом осаждения пленок вакуумная камера

откачивалась до остаточного давления 10−3 Pa. Синтез

пленок производился при температуре подложки 900 ◦C.

Температура осаждения пленок на подложки из полико-

ра была выбрана на основании предыдущих исследова-

ний [12], где было показано, что формирование твердого

раствора SBN на поликоре происходит при температу-

рах выше 850 ◦C. В качестве рабочего газа во время

осаждения использовалась смесь O2/Ar в различных

пропорциях, давление рабочего газа варьировалось в

диапазоне 3−10 Pa, определяемом устойчивым горением

разряда и максимальной скоростью распыления мишени

SBN. Время осаждения сплошных пленок варьировалось

от 120 до 240min в зависимости от давления рабочего

газа с целью получения пленок толщиной 500 nm. После

осаждения пленки охлаждались в атмосфере рабочего

газа со скоростью 2−3 ◦C/min.

Морфология поверхности пленок исследовалась ме-

тодом сканирующей зондовой микроскопии (СЗМ) на

зондовой станции Ntegra Prima NT-MDT в режиме

прерывистого контакта с помощью кантилеверных зон-

дов марки NS-35 с характерной частотой свободного

резонанса 300 kHz и жесткостью 16N/m. Элементный

состав образцов исследовался методом электронной

микроскопии (ЭМ) в режиме низкого вакуума на скани-

рующем микроскопе SM-32 Melytec, оснащенном рент-

геновским энергодисперсионным спектрометром Oxford

Instruments. Кристаллическая структура и фазовый со-

став пленок контролировался методом рентгенофазово-

го анализа (РФА) на дифрактометре ДРОН-6 на эмис-

сионной спектральной линии CuKα1 (λ = 1.54�A). Изме-

рения проводились в угловом дифракционном диапазоне

22 от 20 до 60◦ со скоростью сканирования 2◦/min в

непрерывном режиме.

На рис. 1, а представлены дифрактограммы пленок

SBN, осажденных на поликор при различном содержа-

Химический состав пленок SBN, полученных при давлении

6Pa

Элемент Тип линии Состав

wt.% at.%

O K-серия 26.35± 0.06 66.47

Al K-серия 1.97± 0.05 2.94± 0.04

Sr L-серия 16.32± 0.02 7.52± 0.07

Nb L-серия 48.29± 0.08 20.98± 0.12

Ba L-серия 7.07± 0.05 2.08± 0.06

Всего 100.00 100.00

нии кислорода в газовой смеси O2/Ar. Ромбами обозна-

чены рефлексы подложки. Анализ дифрактограмм поз-

воляет сделать вывод, что как недостаток, так и избыток

кислорода в газовой смеси приводит к подавлению роста

фазы SBN и формированию вторичных фаз (рефлексы
при 23, 29 и 46.9◦, отмеченные звездочками). Иденти-

фикация этих фаз затруднена из-за большого количества

оксидных соединений бария и ниобия и наложения их

рефлексов на пики основной фазы SBN. Наиболее выра-

женные (00l) рефлексы при минимальном содержании

вторичных фаз демонстрируют пленки, осажденные в

газовой смеси с содержанием кислорода 40%.

На рис. 1, b представлены дифрактограммы пленок

SBN, осажденных в газовой смеси O2/Ar (40/60), при

различных давлениях рабочего газа. Видно, что пленка,

выращенная при давлении 6 Pa, обладает преимуще-

ственной ориентацией (00l) при минимальном содержа-

нии зерен других ориентаций и вторичных фаз. Пленки,

полученные при бо́льших и меньших давлениях, явля-

ются поликристаллическими, что должно снижать их

нелинейные свойства за счет уменьшения поляризации

под действием внешнего поля по сравнению с (00l)
ориентированными пленками.

Зависимость кристаллического строения и текстуры

пленок SBN от давления рабочего газа обусловлена

энергетическими процессами, происходящими с рас-

пыленными атомами в пространстве между распыля-

емой мишенью и подложкой, а также процессами на

поверхности подложки. В нашем случае при высоко-

частотном распылении керамической мишени длина сво-

бодного пробега распыленных атомов в пространстве

мишень−подложка при P ≈ 3 Pa составляет около 2 cm,

тогда как при P ≈ 10 Pa — около 5mm [13]. Поэтому

при высоком давлении каждый из распыленных атомов

испытывает несколько столкновений с атомами рабочего

газа в промежутке между мишенью и подложкой (2 cm),
что ведет к потерям энергии. Вследствие этого миграци-

онная способность адатомов на поверхности подложки

снижается, что способствует случайному образованию

зародышей малого размера и росту поликристалличе-

ской пленки [14]. При низком давлении режим пролета

атомов становится практически бесстолкновительным,

что приводит, с одной стороны, к увеличению актив-
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Рис. 3. Элементный состав пленок SBN, полученных при давлении 6Pa.

ности адатомов на поверхности подложки, а с дру-

гой — к изменению элементного состава пленки в силу

различного характера транспорта атомов разных масс

через газовую среду, определяемого их длинами терма-

лизации [15]. Нарушение стехиометрии на поверхности

подложки осложняет образование твердого раствора и,

напротив, способствует кристаллизации вторичных фаз

простых оксидов и полиниобатов [16]. Таким образом,

в нашем случае с точки зрения формирования ориенти-

рованных (00l) SBN-пленок на поликоре оптимальным

давлением рабочего газа представляется P = 6 Pa, при

котором энергия приходящих на подложку адатомов

достаточна для формирования ориентированной пленки,

а отклонение от стехиометрического состава незначи-

тельно. Для этих пленок были проведены исследования

морфологии поверхности и элементного состава.

Типичное СЗМ-изображение микрорельефа поверхно-

сти пленки SBN на поликоре приведено на рис. 2,

на котором отчетливо видна развитая структура, пред-

ставленная зернами разного размера и их агломера-

тами. Средний размер агломератов составляет от 500

до 1000 nm, а размер зерен — от 100 до 200 nm,

что соответствует данным РФА. Средняя шероховатость

поверхности исследуемых пленок составляет порядка

50 nm. Данная морфология пленок SBN на подложке из

поликора указывает на механизм кристаллизации типа

Вольмера−Вебера [12]. Этот механизм наблюдается, ко-

гда образующиеся зародыши сильнее взаимодействуют

друг с другом, чем с поверхностью подложки, что

обусловлено слабой химической связью между пленкой

и подложкой. В результате формируются кристаллиты,

которые могут существенно различаться по размерам.

Результаты элементного анализа пленок, осажденных

при давлении рабочего газа 6 Pa, представлены на рис. 3

и в таблице. Пленки незначительно обеднены барием и

обогащены стронцием (Sr0.78Ba0.22Nb2O6) по сравнению

с составом мишени. Отличия в элементном составе

осажденных пленок от состава мишени могут быть

объяснены влиянием давления газовой среды на траек-

тории движения распыленных атомов различной массы

от мишени к подложке [15]. При низких давлениях длина

термализации тяжелых атомов Ba в отличие от атомов

Sr превышает расстояние мишень−подложка [15]. По-

этому атомы бария, покинув мишень, распространяются

по баллистической траектории, тогда как легкие атомы

стронция — в диффузионном режиме, что может приво-

дить к обеднению твердого раствора барием.

В настоящей работе исследовано влияние состава и

давления рабочего газа на текстуру и микроструктур-

ное строение пленок ниобата стронция-бария толщиной

500 nm, полученных высокочастотным магнетронным

распылением на подложках поликора. Показано, что для

получения (00l) ориентированных пленок оптимальным

содержанием кислорода в газовой смеси является 40%.

Недостаток и избыток кислорода в газовой смеси при-

водит к подавлению роста фазы SBN и формированию

вторичных кристаллических фаз. При высоком давле-

нии рабочего газа на поликоре формируется поликри-

сталлическая пленка SBN в силу малой миграционной

способности адатомов на поверхности подложки. При

низком давлении может наблюдаться нарушение стехио-

метрии распыленных атомов на поверхности подложки,

что осложняет образование твердого раствора. С точ-

ки зрения формирования ориентированных (00l) SBN-

пленок на поликоре оптимальным давлением рабочего

газа представляется P = 6 Pa.

Полученные результаты могут представлять интерес

с точки зрения формирования (00l) ориентированных

пленок SBN с высокой диэлектрической нелинейностью

на подложках поликора для электрически управляемых

СВЧ-устройств.
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