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СВОЙСТВА ГЕТЕРОСТРУКТУРЫ BiFeO3/Sr0.5Ba0.5Nb2O6/Pt(001)/MgO(001)
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С использованием метода ВЧ-катодного распыления в атмосфере кислорода изготовлена гетеро-
структура на основе мультиферроика феррита висмута и сегнетоэлектрика ниобата бария-стронция –
BiFeO3(1000 нм)/Sr0.5Ba0.5Nb2O6(1000 нм)/Pt(001)/MgO(001), в которой отсутствовали примесные
фазы, а среднеквадратичная шероховатость поверхности составляла не более 1% от ее толщины.
Установлено, что в гетероструктуре все слои выращены эпитаксиально: SBN-50 получен с форми-
рованием ориентационных доменов, развернутых в плоскости сопряжения на ±18.4° относительно
осей подложки MgO, а слои BFO и Pt – с ориентацией кристаллографических осей параллельно
осям подложки MgO. Показано, что величина сегнетоэлектрической поляризации в материале при
U = 90 В составляла 59.3 мкКл/см2, а для описания закономерностей изменения относительной ди-
электрической проницаемости (ε) гетероструктуры при t = 25–250°C достаточно учесть зависимо-
сти ε(t) для каждого из слоев. Обсуждаются причины выявленных закономерностей.
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ВВЕДЕНИЕ
Тонкие сегнетоэлектрические (СЭ) пленки

привлекают к себе большое внимание благодаря
перспективам применения в современных датчи-
ках и сенсорах, устройствах памяти и микроэлек-
тромеханических системах [1]. Для реализации
целевых свойств в таких материалах (высокая
температурная стабильность, высокие величины
диэлектрической проницаемости, пьезо- и пиро-
активности и т.д.) важно обеспечить низкий ток
утечки и низкие диэлектрические потери в широ-
ком диапазоне температур, стабильность при
многократном переключении поляризации [2].
Характеристики СЭ-пленок, как свидетельству-
ют результаты экспериментальных исследований
российских и зарубежных научных групп, связа-
ны с особенностями их кристаллической структу-
ры и микроструктуры, зависящих от условий по-
лучения. Наиболее распространенными метода-
ми получения пленок являются молекулярно-
лучевая эпитаксия, импульсное лазерное напыле-
ние, магнетронное распыление и ВЧ-катодное.
Большинство из них является многостадийными –

синтез и кристаллизация пленки проходят от-
дельными этапами. Развиваемый в России метод
ВЧ-катодного распыления [3], в отличие боль-
шинства отмеченных выше методов, является од-
ностадийным и с наилучшей стороны зарекомен-
довал себя при получении кислородсодержащих
сегнетоэлектрических и мультиферроидных ма-
териалов со структурой типа перовскита [4], тет-
рагональной вольфрамовой бронзы [5] и фазы
Ауривиллиуса. Важным технологическим факто-
ром является синтез и последующее охлаждение
пленок в этом случае при высоких давлениях чи-
стого кислорода, что позволяет свести к миниму-
му причины возникновения кислородных вакан-
сий в изготовленной гетероструктуре. Именно
этот метод и был выбран для изготовления объек-
тов в данной работе.

В случае монокристаллических и керамиче-
ских материалов наиболее распространенным
способом целенаправленного (контролируемого)
изменения свойств является изменение химиче-
ского состава [6]. Для изменения же свойств тон-
ких пленок используют осаждение переходных
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или буферных слоев, формирование многослой-
ных гетероструктур [7], при этом электростатиче-
ская связь на границах раздела начинает играть
важную роль [8]. Перспективный набор свойств
может быть получен в многослойных структурах
на основе компонентов, у которых, с одной сторо-
ны, достаточно близкие кристаллические структу-
ры (это позволит формировать границу раздела вы-
сокого структурного совершенства), а с другой – су-
щественно отличающиеся свойства. В частности,
это может быть реализовано на основе феррита
висмута (BiFeO3 (BFO) – мультиферроик со
структурой типа перовскита, температура Кюри
(tC) ~ 910°C, температура Нееля ~ 370°C, спонтанная
поляризация ~ 100 мкКл/см2) [8] и ниобата бария-
стронция ((Ba,Sr)Nb2O6 (SBN) – для конгруэнтного
состава коэффициент линейного электрооптиче-
ского эффекта r33 = 250 пм/В, пироэлектрический
коэффициент 0.065 мкКл/(см2 °C), tC ~ 75°С) [9].

Целью данной работы явилось установле-
ние закономерностей формирования структу-
ры, диэлектрических и сегнетоэлектрических
характеристик двухслойной гетероструктуры
BiFeO3/Sr0.5Ba0.5Nb2O6, выращенной на подлож-
ке Pt(001)/MgO(001).

ЭКПЕРИМЕНТАЛЬНАЯ ЧАСТЬ

Гетероструктуры BiFeO3/Sr0.5Ba0.5Nb2O6/
Pt(001)/MgO(001) с толщинами слоев феррита
висмута и ниобата бария-стронция ~1000 нм бы-
ли получены методом ВЧ-катодного распыления
на двух установках с использованием технологии
прерывистого напыления в соответствии с [10–
12]. Давление кислорода при напылении пленок
составляло 0.5–0.6 Торр, начальная температура
подложки – 400°C. На первой стадии осаждался
слой SBN-50 толщиной ~1000 нм, при этом обра-
зец охлаждался в атмосфере кислорода до темпе-
ратуры ~30°С и только после этого осуществля-
лось перемещение образца во вторую камеру для
осаждения мультиферроика BFO толщиной
~1000 нм. В качестве мишеней для распыления ис-
пользовались керамические диски соответствую-
щего стехиометрического состава диаметром 50 и
толщиной 3 мм.

Рентгендифракционные исследования прово-
дили на многофункциональном рентгеновском
комплексе “РИКОР” (гониометр с шагом до 0.001°
(Crystal Logic Inc.); рентгеновская трубка БСВ21-Cu
(АО “Светлана-Рентген”), сцинтилляционный
точечный детектор (ООО ИТЦ “Радикон”)1.

1 Объединенный центр научно-технологического оборудо-
вания ЮНЦ РАН (исследование, разработка, апробация)
(№ 501994)).

Для исследования морфологии поверхности
гетероструктуры, ее доменной структуры и про-
цессов локального переключения использовался
атомно-силовой микроскоп (АСМ) Ntegra Aca-
demia (фирма NT-MDT, Россия). Топография об-
разцов была получена в полуконтактном режиме
при помощи кремниевого кантилевера NS15/50
(фирма NT-MDT, Россия). Скорость сканирова-
ния фрагмента поверхности размером 2 × 2 мкм с
разрешением 300 точек на строку составила 1 Гц.
С использованием проводящего кремниевого кан-
тилевера NSG01 с Pt-покрытием (фирма NT-MDT,
Россия) в режимах силовой микроскопии пьезо-
отклика (СМП) и спектроскопии СМП исследо-
валась доменная структура образца. Обработка и
анализ полученных сканов осуществлялись в про-
грамме Image Analysis [13].

Для диэлектрических измерений в перпендику-
лярном к поверхности направлении были сформи-
рованы конденсаторные структуры: в качестве
нижнего электрода выступал слой платины, в каче-
стве верхнего – сплав Ag–Pd (в дальнейшем – М),
осажденный методом магнетронного распыления
в атмосфере аргона на установке Emitech SC7620
через маску с диаметром отверстий 90–100 мкм.

Относительную диэлектрическую проницае-
мость (ε) на частоте измерительного электрическо-
го поля f = 105 Гц c амплитудой 40 мВ в диапазоне
25–250°C измеряли с помощью LCR-метра Agi-
lent 4980A и Linkam THMS600 stage. Измерения ди-
намических петель диэлектрического гистерезиса
(P(U)) на частоте 1 кГц проведены с помощью TFA-
nalyzer2000 и аналитической зондовой станции
MST4000A. В программе Hysteresis Software для по-
ложительной и отрицательной ветвей P(U) рассчи-
тывали остаточную поляризацию ( , ), коэрци-
тивное напряжение ( , ),, максимальную поля-

ризацию ( , ), а также величины ΔPr =  –

– , ΔPmax =  –  и ΔUc =  – .

РЕЗУЛЬТАТЫ И ОБСУЖДЕНИЕ

Методом дифракции рентгеновских лучей
были получены рентгенограммы образца
BFO/SBN-50/Pt/MgO(001), на которых присут-
ствовали только отражения от слоев гетерострук-
туры, проводящего слоя платины и подложки,
что подтверждает отсутствие примесных фаз. На
обзорной θ–2θ рентгенограмме (рис. 1а) присут-
ствовали только отражения от плоскостей семей-
ства (00l) слоев BFO, SBN-50 и Pt гетерострукту-
ры, а на ϕ-сканах (рис. 1б) – четкие максимумы
для каждого из слоев, что доказывает эпитакси-
альный рост всех слоев гетероструктуры. Взаим-
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ное расположение максимумов на ϕ-сканах слоев
гетероструктуры и подложки указывает на то, что
слой SBN-50 получен с формированием ориента-
ционных доменов, развернутых в плоскости со-
пряжения на ±18.4° относительно осей подложки, а
слои BFO и Pt получены с ориентацией кристалло-
графических осей параллельно осям подложки.
При прецизионной съемке рефлексов 00l (вставка
на рис. 1а) видно, что рентгенограммы для гетеро-
структуры BFO/SBN-50/Pt/MgO представляют из
себя суперпозицию отражений от слоев SBN-50,
BFO и Pt. Из положений максимумов компонент,
соответствующих рассеянию каждым из слоев, в
тетрагональном приближении были рассчитаны
параметры элементарных ячеек: cBFO = 3.957 Å,
аBFO = bBFO = 3.96 Å; сSBN = 3.961 Å, aSBN = bSBN =
= 12.41 Å; cPt = 3.937 Å, aPt = bPt = 3.90 Å. Для тон-
ких пленок BFO зачастую наблюдают моноклин-
ную или ромбоэдрическую структуры, в которых
присутствует небольшой наклон кристаллогра-
фических осей, однако в нашем случае не обнару-
жено признаков отклонения углов α, β и γ от 90°.
Параметры элементарных ячеек с в направлении

нормали к поверхности подложки определены с
погрешностью в 0.002 Å, а параметры а в плоско-
сти сопряжения – с погрешностью в 0.02 Å. Пара-
метры решетки объемного BFO составляют: а =
3.962 Å, α = 89.45°, а объемного SBN-50: а = 12.47
Å, c = = 3.940 Å. Сравнивая полученные парамет-
ры решетки слоя BFO с параметрами объемного
материала видно, что в пленке практически отсут-
ствует деформация элементарной ячейки. При этом
в слое SBN-50 в плоскости сопряжения деформа-
ция элементарной ячейки также незначительная, а
в перпендикулярном направлении достигает
0.4%.

АСМ-изображения поверхности двухслой-
ной гетероструктуры и однослойной пленки
SBN-50 (рассматривалась для сопоставления)
приведены на рис. 2. Видно, что поверхность
BFO/SBN-50/Pt/MgO (рис. 2а) представлена четко
различимыми ростовыми блоками преимуществен-
но прямоугольной и трапециевидной форм, сред-
ний размер которых достигает ~180 нм. Поверх-
ность же пленки SBN-50/MgO (рис. 2б) состоит
из довольно больших срощенных между собой ро-

Рис. 1. θ–2θ-рентгенограмма (а) и ϕ-сканирование рефлексов 221 (SBN-50), 113 (BFO), 113 (Pt) и 113 (MgO) (б) для гете-
роструктуры BFO/SBN-50/Pt/MgO; на вставке изображена прецизионная θ–2θ-рентгенограмма рефлекса 002 с разло-
жением на компоненты рассеяния.
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Рис. 1. Окончание
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стовых блоков, средний размер которых составляет
~200 нм. Стоит отметить, что рельеф двухслой-
ной гетероструктуры более развит по сравне-
нию с однослойной пленкой, что может быть
связано не только с особенностями синтеза ма-

териалов в тонкопленочном состоянии, но и с
влиянием первого слоя SBN-50 в гетерострук-
туре BFO/SBN-50/Pt/MgO. Анализ морфоло-
гии поверхности BFO/SBN-50/Pt/MgO показал,
что значение среднеквадратичной шероховатости
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(RMS) поверхности – около 20 нм, что составляет
менее 3% от толщины слоя BFO в двухслойной ге-
тероструктуре. Для SBN-50 значение среднеквад-
ратичной шероховатости составляет ~6 нм.

Сегнетоэлектрические свойства в BFO/SBN-
50/Pt/MgO проявились при измерении как ло-
кального пьезоотклика с использованием мето-
дов АСМ (рис. 3), так и петель диэлектрического
гистерезиса (рис. 4а). Видно, что сигнал амплиту-
ды пьезоотклика принимает положительные зна-
чения, что может указывать на самопроизволь-
ную поляризацию пленки BFO, которая направ-
лена к подложке. Сигнал фазы (рис. 3б) достигает
86° и распределен неравномерно по поверхности:
встречаются контрастные темные и светлые обла-
сти, которые обусловлены не только доменами с
различным направлением поляризации, но и осо-
бенностями топографии поверхности. Однако в
пределах одного ростового блока изменение фазы
достигало 60°, что позволяет говорить о присут-
ствии в нем разноориентированных доменов. В
то же время распределение фазы латерального
пьезоотклика не превышали 3.4°.

Как видно из рис. 3в, 3г, зависимости кривых
СМП, свидетельствующие о локальном переклю-
чении поляризации в образце, смещены в сторо-
ну отрицательных значений напряжений, а петля
фазы вертикального пьезоотклика асимметрич-
на. Отметим, что это имело место только в двух-
слойной структуре и не наблюдалось в однослой-
ных пленках SBN-50 и BFO. Отмеченные особен-
ности проявились при анализе зависимостей P(U):
если при U < 10 В петли имели вытянутую симмет-
ричную форму, то по мере увеличения амплитуды

петля диэлектрического гистерезиса расширялась и
становилась асимметричной. Насыщение зависи-
мости P(U) наблюдается при U = 85–90 В, а при
U > 100 В происходит электрический пробой об-
разца. Максимальная величина поляризации со-
ставляла ~59.3 мкКл/см2, что соответствует про-
межуточному значению между таковыми для
SBN-50 и BFO. Из рис. 4б видно, что если для по-
ложительной и отрицательной ветвей зависимо-
сти P(U) максимальная поляризация была прак-
тически одинаковой (ΔPmax ~ 0), то ΔPr и ΔUc изме-
нялись немонотонно и меняли знак при U = 30 В.
При U ≥ 45 В величина ΔUc составляет 8.2 В и
практически не изменяется, а ΔPr достигает вели-
чины –11.8 мкКл/см2 и далее по мере роста U ли-
нейно изменяется до –3.4 мкКл/см2. Учитывая,
что, с одной стороны, величина коэрцитивного
поля (Ec) в SBN-50 значительно ниже, чем в BFO

(  ~ 28 кВ/см,  = 195 кВ/см), а с другой –
εSBN = 620 и εBFO = 210 (рис. 5), наблюдаемое обу-
словлено именно разностью диэлектрических и
СЭ-параметров слоев. Вследствие этого прикла-
дываемое электрическое напряжение по мере ро-
ста сложным образом перераспределяется между
слоями BFO и SBN-50, что создает сложную карти-
ну процесса переключения поляризации в гетеро-
структуре М/BFO/SBN-50/Pt/MgO. В дальнейших
работах мы планируем осуществить более деталь-
ные как теоретические, так и экспериментальные
исследования процесса переключения поляриза-
ции в гетероструктурах данного типа, в т.ч. и при
различной последовательности слоев.

SBN
сE BFO

сE

Рис. 2. АСМ-изображения топографии поверхности гетероструктуры BFO/SBN-50 (а) и однослойной пленки SBN-50 (б).
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На рис. 5 приведены температурные зависи-
мости ε для структур М/BFO/SBN-50/Pt/MgO
и взятых для сравнения – М/SBN-50/Pt/MgO и
М/BFO/Pt/MgO. В интервале 25–250°C как зна-
чения ε, так и характер изменения ε от t для SBN-50
и BFO существенно отличаются. Если в BFO по ме-
ре роста температуры ε возрастает с 218 (при t =
= 25°C) до 354 (при t = 250°C), то в SBN-50 на за-
висимости ε(t) формируется максимум при tmax =
= 150°C, связанный с фазовым переходом из СЭ в
параэлектрическую (ПЭ) фазу, минимальное
значение ε составляет 620 (при t = 25°C), а макси-
мальное – 2945 (при t = tmax). Для двухслойной
структуры наблюдается монотонный рост ε с 280
до 588, а в окрестности фазового перехода в слое
SBN-50 лишь угадывается слабая аномалия, что
может быть обусловлено следующим.

При измерении в слабых полях исследуемый
образец, с учетом различий диэлектрических ха-
рактеристик слоев (рис. 5а) и их низкой электро-
проводности, необходимо рассматривать как двух-
слойный конденсатор с эффективной диэлектри-
ческой проницаемостью 

(1)

где εSBN, εBFO, θSBN, θBFO – диэлектрические про-
ницаемости и объемные концентрации SBN-50 и
BFO соответственно; θSBN + θBFO = 1.

С учетом (1), используя зависимости ε(t) для
пленок SBN-50 и BFO, были проведены расчеты
ε(t) двухслойной структуры BFO/SBN-50 при раз-
личных объемных концентрациях слоев (рис. 5б).
Хорошо видно, что по мере роста θBFO максимум

BFO/SBNε

SBN BFO
BFO/SBN

SBN BFO BFO SBN

,ε εε =
θ ε + θ ε

Рис. 3. Сигналы амплитуды Mag (а) и фазы Phase (б) вертикального пьезоотклика гетероструктуры BFO/SBN-50,
снятые в режиме СМП при амплитуде возбуждающего напряжения 3 В и частоте 107.88 кГц; кривые СМП-спектро-
скопии: зависимости амплитуды (в) и фазы (г) от напряжения смещения, полученные при амплитуде возбуждающего
напряжения 5 В и частоте 101 кГц в точке, отмеченной зеленым квадратиком на рисунке (б).
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ПАВЛЕНКО и др.

на ε(t), соответствующий области СЭ → ПЭ-фа-
зового перехода в SBN-50, уширяется, смещается в
высокотемпературную область, а при θBFO > 0.4 ис-

чезает. Удовлетворительная аппроксимация по-
лучается при θBFO ~ 0.5 (рис. 5а). Отметим, что
максимум на ε(t) для двухслойной структуры в

Рис. 4. Зависимости P(U) (а) и ΔPr(U), ΔPmax(U) и ΔUc(U) (б) для гетероструктуры М/BFO/SBN-50/Pt/MgO.
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Рис. 5. Зависимости ε(t) для гетероструктур М/SBN-50/Pt/MgO, М/BFO/Pt/MgO и М/BFO/SBN-50/Pt/MgO в интер-
вале температур 25–250°C на частоте 105 Гц (измерения проводились в режиме нагрева со скоростью 3°C/мин) (а);
рассчитанные в соответствии с (1) зависимости ε(t) для двухслойного диэлектрика BFO/SBN-50 (б).
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этом случае не соответствует температуре фазо-
вых превращений в каком-либо из слоев.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

С использованием метода ВЧ-катодного рас-
пыления в атмосфере кислорода изготовлены ге-
тероструктуры BFO/SBN-50/Pt/MgO(001), в ко-
торых отсутствовали примесные фазы, а все слои
выращены эпитаксиально. В слое BFO деформа-
ция элементарной ячейки практически отсут-
ствовала, в слое SBN-50 в плоскости сопряжения
была незначительной, а в перпендикулярном на-
правлении составляла 0.4%.

Показано, что поверхность BFO/SBN-
50/Pt/MgO характеризуется развитым рельефом
со средним размером ростовых блоков ~180 нм и
RMS ~20 нм, при этом закономерностей в ориен-
тации ростовых блоков осаждаемого последним
BFO не наблюдалось.

При комнатной температуре насыщенные петли
диэлектрического гистерезиса для гетероструктуры
М/BFO(1000 нм)/SBN-50(1000 нм)/Pt/MgO фор-
мировались при U = 90 В с Pmax ~ 59.3 мкКл/см2.
Экспериментально выявлен сложный характер
зависимости P(U) от амплитуды электрического
напряжения, что обусловлено значительным раз-
личием диэлектрических и сегнетоэлектрических
слоев BFO и SBN-50.

При исследовании в интервале 25–250°С
диэлектрических свойств гетероструктуры
М/BFO/SBN-50/Pt/MgO установлено, что по
мере роста температуры величина ε(f = 105 Гц) ма-
териала увеличивается с 280 до 588. Показано,
что отсутствие аномалий на зависимости ε(t) в
М/BFO/SBN-50/Pt/MgO в окрестности перехода
слоя SBN-50 из CЭ- в ПЭ-фазу может быть объяс-
нено представлением исследуемого материала в виде
двухслойного конденсатора с диэлектрическими па-
раметрами слоев, соответствующих однослойным
структурам М/BFO/Pt/MgO и М/SBN-50/Pt/MgO.
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