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Аннотация. Представлены результаты получения и исследования структуры и диэлектрических ха-
рактеристик тонких пленок слоистого титаната висмута с различной ориентацией кристаллитов отно-
сительно плоскости подложки (100)Si с использованием в качестве подслоя (Ba, Sr)TiO3. В зависимости 
от условий роста и химического состава подслоя можно получать монокристаллические или тексту-
рированные пленки слоистого титаната висмута с различной доменной структурой. Одновременное 
измерение пьезоотклика и вольт-фарадных характеристик позволило сделать вывод о том, что эффект 
поля в МСЭП-структуре полностью определяется сегнетоэлектрической поляризацией, обусловленной 
перестройкой доменного строения при внешнем полевом воздействии, а влияние поверхностных состо-
яний незначительно.

Ключевые слова: тонкие пленки, сегенетоэлектрик, титанат висмута, вольт-фарадные характери-
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POLARIZATION SWITCHING FEATURES IN BISMUTH TITANATE FILMS 
WITH DIFFERENT DOMAIN STRUCTURE SPUTTERED ON A SILICON SUBSTRATE
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Abstract. The results of obtaining and studying of the structure and dielectric characteristics of layered 
bismuth titanate thin films with different orientation of crystallites relative to the (100)Si substrate have 
been presented. The (Ba, Sr)TiO3 is used as a sublayer. It has been found that, it is possible to obtain single-
crystal or textured films of layered bismuth titanate with different domain structures depending on the growth 
conditions and the chemical composition of the sublayer. Simultaneous measurement of the piezoresponse and 
capacitance-voltage characteristics made it possible to conclude that the field effect in the metal-ferroelectric-
semiconductor structure is completely determined by the ferroelectric polarization due to the rearrangement of 
the domain structure under an external field action, and the effect of surface states is insignificant.
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ВВЕДЕНИЕ

Взрывообразный рост потребности в микросхе-
мах памяти в последнее время связан с появлением 
разнообразных электронных устройств бытового 
назначения: цифровых фотоаппаратов и видеока-
мер, портативных компьютеров, сотовых телефо-

нов, цифровых диктофонов и аудиоплееров, ин-
теллектуальных датчиков [1]. Энергонезависимая 
сегнетоэлектрическая память (FeRAM) является 
одной из растущего числа альтернативных энерго-
независимых технологий, которые могут предло-
жить ту же функциональность, что и флэш-память, 
но сочетающей в себе высокое быстродействие и 
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не ограниченное число циклов перепрограммиро-
вания при высокой информационной емкости, при-
сущей жестким дискам [2]. Ячейка памяти FeFET 
обходится только одним транзистором без дополни-
тельных элементов, что открывает возможность для 
создания схем памяти с проектной нормой 20 nm. 
Однако, несмотря на проведение огромного объе-
ма исследований с различными сегнетоэлектриче-
скими материалами, FeFET не смог стать широко 
распространенным продуктом. Тем не менее, бле-
стящая концепция FeFET продолжает вызывать 
большой интерес [3]. В FeFET сегнетоэлектрик на-
ходится в прямом контакте с каналом сток – исток 
транзистора, и поэтому граница раздела полупро-
водник – сегнетоэлектрик является одной из самых 
серьезных проблем в его разработке. Это связано с 
тем, что при осаждении сегнетоэлектриков с тре-
буемым структурным совершенством необходимы 
высокие температуры, которые приводят к взаим-
ной диффузии составляющих элементов на грани-
це сегнетоэлектрик – полупроводник [4] с образо-
ванием переходного слоя, который препятствует 
созданию устойчивой поляризации при внешнем 
полевом воздействии. Решить эти проблемы пыта-
ются созданием на поверхности кремния контроли-
руемого слоя на основе оксидов (I-слой) до нане-
сения сегнетоэлектрика (F-слой) [5; 6]. Однако при 
наличии тока проводимости сохранение поляризо-
ванного состояния ухудшается за счет накопления 
заряда на границе сопряжения слоев с различными 
значениями диэлектрической проницаемости и воз-
никновения деполяризующего поля. Для уменьше-
ния этих эффектов I-слой формируется из оксида с 
диэлектрической проницаемостью, соизмеримой с 
проницаемостью F-слоя. Это приводит к уменьше-
нию величины внешнего напряжения, необходимо-
го для переключения поляризации [7], и, как след-
ствие, к уменьшению величины инжектированного 
заряда в F-слой [8]. Именно поэтому в последнее 
время в качестве I-слоя используется SrTiO3 или 
твердый раствор (Ba, Sr)TiO3 (BST) толщиной в не-
сколько нанометров [9–11].

Используя в качестве подслоя BST, мы исходи-
ли из следующих соображений. Во-первых, тонкая 
пленка BST имеет более высокую диэлектрическую 
проницаемость, чем другие материалы; во-вторых, 
она уменьшает несоответствие решетки между 
сегнетоэлектриком и кремниевой подложкой [6]; 
в-третьих, использование прерывистого напыления 
позволяет разделить процесс зародышеобразова-
ния и последующий рост сегнетоэлектрика, а это 

открывает возможность управления его кристалло-
графической ориентировкой относительно подлож-
ки и внутренними напряжениями. 

Целью данной работы является изучение особен-
ностей проявления сегнетоэлектрического эффекта 
поля в структурах Si + (Ba, Sr)TiO3 + Bi4Ti3O12, соз-
данных при низкой температуре, высоком давлении 
кислорода и имеющих простую или сложную до-
менную структуру.

ОБЪЕКТЫ И МЕТОДЫ

Формирование двухслойных структур прово-
дили на трех установках высокочастотного распы-
ления «Плазма 50 СЭ» [12]. В качестве мишеней 
использована керамика Ba0,4Sr0,6TiO3 (BST04) или 
Ba0,8Sr0,2TiO3 (BST08) для осаждения I-слоя, а сег-
нетоэлектрический F-слой осаждался из керамиче-
ской мишени Bi4Ti3O12 (BT) с параметрами ортором-
бической решетки a = 0,5448 nm, b = 0,5408 nm и 
c = 3,284 nm, ось поляризации составляет угол ~4,5° 
с осью a в (a–c)-плоскости [9]. 

Толщину пленок определяли по высоте ступень-
ки после удаления части пленки, измеренной на 
атомном силовом микроскопе «Интегра» фирмы 
«НТ-МДТ». Структурное совершенство двухслой-
ных структур, параметры элементарной ячейки 
в направлении нормали к плоскости подложки и 
вдоль плоскости подложки, а также эпитаксиаль-
ные соотношения между слоями пленки и под-
ложкой при комнатной температуре устанавливали 
рентгенографированием на дифрактометре ДРОН-
4-07 (Θ−2Θ-метод, съемка симметричных и асим-
метричных брэгговских отражений). В отличие от 
работы [9] при использовании в качестве I-слоя 
BST04 или BST08 его толщина уменьшена до 4 nmс 
последующим осаждением BT в качестве F-слоя 
толщиной 200–450 nm при температуре подложки 
~450 °С и давлении кислорода в камере 0,7 Torr.

Микроструктура гетероструктур исследована на 
растровом электронном микроскопе FE-SEM Zeiss 
SUPRA 25 с автоэмиссионным катодом и электро-
оптической колонной Gemini с приставкой INCA 
(Oxford Instruments) для энергодисперсионного 
рентгеноспектрального микроанализа.

РЕЗУЛЬТАТЫ И ОБСУЖДЕНИЕ

Из рисунка 1а видно, что на рентгенограм-
ме Si/Ba0,4Sr0,6TiO3/Bi4Ti3O12 присутствуют только 
(00l)-пики, соответствующие BT. Это свидетель-
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ствует о том, что плоскость [001] пленки BT па-
раллельна плоскости подложки, пленка является 
монокристаллической, оси a и b направлены вдоль 
подложки. Вертикальная разориентировка состав-
ляет 3,5°. Значение параметра элементарной ячей-
ки по нормали к подложке c = 3,280 nm, которое 
меньше, чем у объемного образца, что свидетель-
ствует о присутствии в пленке двумерных напряже-
ний растяжения в плоскости подложки.

Использование Ba0,8Sr0,2TiO3 в качестве 
I-слоя приводит к росту текстурированных пле-
нок Bi4Ti3O12. На рентгенограмме (рис. 1б) при-
сутствуют только отражения (111), (117) и (220). 
Для таких ориентаций кристаллитов угол φ между 
нормалью к плоскости подложки и осью a орто-
ромбической ячейки Bi4Ti3O12 составляет 45,2° для 
(110)-ориентации, 45,6° для (111)-ориентации и 57° 
для (117)-ориентации. Объемная доля кристаллитов 
с ориентацией (110) составляет 14,2 %, с ориента-
цией (111) – 22,3 % и с ориентацией (117) – 63,5 %.

Морфология поверхности гетероструктуры 
Si + BST08 + BT приведена на рисунке 2, из которо-
го видно, что параллельные поверхности подложки 
плоскости кристаллитов имеют три характерные 
ориентации. Средний размер кристаллитов не пре-
вышал 60 nm. На рисунке 2в показано, что рост 
кристаллитов происходит по слоевому механизму.

Изучение эффекта поля в структуре 
Si + BST + BT проведено на основе сопоставления 
вольт-фарадных характеристик (ВФХ) и зависи-
мости пьезоактивности от внешнего напряжения. 
Эффект поля может быть обусловлен несколькими 
причинами, например полем спонтанной поляри-
зации сегнетоэлектрика, внешним приложенным 
полем, полем зарядов, захваченных на ловушки 

вблизи границы раздела сегнетоэлектрик – полу-
проводник, полем, связанным с неоднородной ме-
ханической деформацией в подслое и пленке и т.д. 
Выделить вклад поляризации из этой совокупности 
причин, ответственных за возникновение полевого 
эффекта в полупроводниковой подложке, возможно 
при измерении пьезоактивности гетероструктур, 
поскольку пьезоактивность проявляется только при 
существовании поляризации в сегнетоэлектриче-
ской пленке.

Основным методом исследования пьезоактив-
ности объектов является измерение пьезозаряда, 
возникающего на электродах образца при создании 
в нем контролируемых механических напряжений. 
В случае, когда в качестве одного из электродов 
пленки выступает Si, нарушается основное требо-
вание к измерению пьезотока – короткое замыка-

Рис. 1. Рентгенограммы Si + BST04 + BT (а) и Si + BST08 + BT (б).
Fig. 1. X-ray diffraction patterns of the Si + BST04 + BT (а) and 
Si + BST08 + BT (б).

Рис. 2. Морфология поверхности гетероструктуры Si + BST08 + BT: а – общий вид поверхности; б – ориентировка кристаллитов; 
в – поверхность отдельного кристаллита.
Fig. 2. Surface morphology of the Si + BST08 + BT heterostructure: a – general view of the surface; б – orientation of crystallites; в – 
surface of an individual crystallite.

ОСОБЕННОСТИ ПЕРЕКЛЮЧЕНИЯ ПОЛЯРИЗАЦИИ...                                     13



НАУКА ЮГА РОССИИ     2022     Том 18     № 2

ние образца (омическое сопротивление кремния и, 
главное, комплексное сопротивление барьерного 
слоя). Вследствие этого непосредственное измере-
ние пьезозаряда в МСЭП-структурах становится 
невозможным. Поэтому определяющим методом 
оценки поведения поляризации при приложении 
внешнего поля должно быть измерение пьезона-
пряжения. Технические требования к входной ча-
сти регистрирующей аппаратуры, по сравнению 
с измерением тока, диаметрально противополож-
ны – необходимо обеспечить высокое входное со-
противление. Для измерения напряжения, возника-
ющего при одиночном механическом воздействии, 
требуется, чтобы входное сопротивление стреми-
лось к бесконечности. Это, во-первых, техниче-
ски сложно обеспечить и, во-вторых, еще сложнее 
получить гетероструктуру со стремящимся к бес-
конечности внутренним сопротивлением утечек. 
Выход – использование квазистатической методи-
ки, то есть создание в тестируемом образце пере-
менного механического напряжения и регистрация 
переменного электрического сигнала. Входное со-
противление регистрирующего усилителя долж-
но в подобном случае превышать комплексное 
сопротивление обедненного слоя в кремнии при 
соответствующей полярности смещающего напря-
жения. Комплексное сопротивление обедненного 
слоя включено последовательно с сегнетопленкой, 
выступающей в качестве генератора пьезонапря-
жения, и образует делитель с входным активным 
сопротивлением регистрирующего усилителя. 
Проведем оценку требований, предъявляемых к 
величине входного сопротивления усилителя, для 
минимизации влияния изменения в широких пре-
делах комплексного сопротивления обедненного 
слоя при изменении полярности внешнего смеще-
ния. Обедненный слой можно интерпретировать 
как соединенные параллельно емкость (в нашем 
случае Cs ≈ 10 pF) и сопротивление, обусловленное 
диффузией неосновных носителей, соответствую-
щее сопротивлению собственного (нелегированно-
го) кремния. Удельное сопротивление собственно-
го кремния при комнатной температуре составляет 
обычно величину ρ ≈ 300 Ω ∙ cm, достигая в случае 
особо чистого кремния величины ρ ≈ 1000 Ω ∙ cm, 
толщина обедненного слоя составляет обычно ве-
личину d от ~0,4 µm [13] до 10 µm [14]. Выберем 
максимально возможные ρ ≈ 1000 Ω ∙ cm, d = 10 µm 
и диаметр электрода на поверхности гетерострук-
туры D = 0,3 mm. Для этих параметров активное 
сопротивление барьерного слоя составляет вели-

чину, не превышающую 2 kΩ. То есть при любых 
значениях его емкости полное комплексное сопро-
тивление не будет превышать эту величину. По-
этому вполне достаточно, чтобы входное сопро-
тивление составляло 20 MΩ.

Для исследования электрофизических характери-
стик на поверхности гетероструктуры формирова-
лись алюминиевые электроды (резистивное испаре-
ние) диаметром 100 µm, а противоположная сторона 
кремниевой подложки ((001) р-тип, 12 Ω ∙ cm) по-
крывалась сплошным алюминиевым электродом. 
Поведение пьезоэлектрического отклика при поле-
вом воздействии на структуру Si + BST + BT поз-
воляет однозначно судить о переключаемой части 
поляризации при интерпретации ВФХ. Однако для 
этого требуется провести измерения интегрального 
пьезоотклика со всей площади электрода, которая 
использовалась для ВФХ. С этой целью проводили 
измерение напряжения, возникающего под воздей-
ствием известной динамической (синусоидальной) 
механической силы на частоте 800 Hz при измене-
нии внешнего смещающего электрического поля 
треугольной или синусоидальной формы с часто-
той 0,01 Hz. Для проведения измерений пьезосиг-
нала пленочный образец помещали между непо-
движным и подвижным электродами. Переменное 
механическое напряжение передавалось от элек-
тромеханического вибратора через металлический 
подвижный полый шток с пропущенным внутри 
контактным проводом, присоединенным к измери-
тельному электроду, закрепленному на конце што-
ка. Возникающее на электродах образца вследствие 
пьезоэффекта переменное напряжение усиливалось 
с помощью усилителя с высоким входным сопро-
тивлением, обрабатывалось синхродетектором и 
подавалось на вход аналого-цифрового преобра-
зователя с последующей передачей в базу данных 
аналогично способу, описанному в работе [15]. 
Синхронизация сигналов внешнего воздействия и 
пьезоотклика позволяла получать объективные све-
дения об относительной величине и направлении 
поляризации, ее релаксации и величине внешне-
го напряжения, соответствующего переключению 
поляризации. Измерения ВФХ на гетерострукту-
рах Si + BST + BT проводили с помощью автома-
тизированного измерительного комплекса на базе 
LCR-метра «Agilent 4980A». Частота измерительно-
го сигнала составляла 1 MHz с напряжением 10 mV. 
Внешнее полевое воздействие на гетероструктуру 
осуществлялось треугольным напряжением с ам-
плитудой от −8 до +8 V и частотой 0,01 Hz.
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На рисунке 3 приведено изменение емкости и 
пьезоотклика от внешнего напряжения для струк-
туры Si + BST04 + BT + Al. Учитывая данные рент-
геноструктурного анализа о том, что оси a и b на-
правлены вдоль подложки, ось c перпендикулярна 
подложке, ось поляризации составляет угол ~4,5° 
с осью a в (a–c)-плоскости. Имеющее место сме-
щение ВФХ в область отрицательных напряжений 
определяется преобладанием доменов с поляриза-
цией, компонента вдоль оси c которой направлена к 
подложке, то есть имеет место естественное унипо-
лярное состояние (точка 1 на вставке рисунка 3а). 
О наличии подобных доменов свидетельствует на-
личие небольшой пьезоактивности в гетерострук-
туре. Отсутствие гистерезиса на ВФХ позволяет 
утверждать, что поверхностными зарядами на гра-
нице раздела между кремнием и сегнетоэлектриком 
можно пренебречь. Как показано на вставке, после 
полевого воздействия (положительного полупери-
ода) емкость при U = 0 возрастает, а после отри-
цательного полупериода она становится меньше 
(точка 2 на вставке рисунка 3a) исходного состоя-
ния. Это свидетельствует об увеличении площади 
доменов с направлением поляризации к подложке.

Наличие естественного поляризованного со-
стояния подтверждается наличием пьезоактив-
ности до воздействия внешнего поля в структуре 
Si + BST04 + BT (точка 1 на рисунке 3б), которая 
после воздействия отрицательного полупериода 
возрастает (точка 2 на рисунке 3б). Возрастание по-
ляризации приводит к уменьшению емкости гетеро-
структуры за счет увеличения области обедненного 

слоя в гетероструктуре. Преобладание площади до-
менов с поляризацией, направленной от подложки, 
происходит лишь при внешнем напряжении −4,9 V. 
Причем переключаемая часть доменов, как видно 
из рисунка 3б, составляет всего 2 %.

В гетероструктуре с двухслойным сегнетоэлек-
триком на основе Ba0,8Sr0,2TiO3 в качестве I-слоя тол-
щиной 4 nm и Bi4Ti3O12 (300 nm) в качестве F-слоя, 
по данным рентгеноструктурного анализа, присут-
ствуют три группы кристаллитов с направлениями 
поляризации относительно нормали 45,2° для Р110, 
45,6° для Р111 и 57° для Р117. Подобное усложнение 
кристаллографической структуры неизбежно будет 
приводить к усложнению доменной структуры. Од-
нако, исходя из данных по ВФХ, в нем по-прежнему 
имеет место наполяризованное состояние с поляри-
зацией, направленной к подложке. Это проявляется 
в наличии положительного пьезоотклика (точка а 
на рисунке 4) и состояния гетероструктуры с малой 
емкостью (точка 1 на рисунке 4).

В такой гетероструктуре со сложным доменным 
строением под воздействием внешнего напряжения 
изменение емкости и пьезоотклика существенно от-
личается от аналогичных свойств Si + BST04 + BT. 
Один период пилообразного напряжения с ампли-
тудой 8 V переводит емкость из состояния 1 в со-
стояние 2 (рис. 4). Причем последнее состояние 
является устойчивым, в течение 15 суток емкость 
уменьшалась на 4 %. При этом внешнем полевом 
воздействии происходила перестройка доменного 
строения с изменением направления общей поля-
ризации к подложке на направление от подложки. 

Рис. 3. Влияние внешнего напряжения на емкость (a) и пьезоотклик (б) гетероструктуры Si + BST04 + BT + Al (1 – начальное 
состояние гетероструктуры, 2 – состояние после полевого воздействия). На вставке зависимость емкости от внешнего поля ±2 В.
Fig. 3. Effect of an external voltage on the capacitance (a) and piezoresponse (б) of the Si + BST04 + BT + Al heterostructure (1 – the initial 
state of the heterostructure, 2 – the state after the field impact). In the insert, the dependence of the capacitance on the external field ±2 V.
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Рис. 4. Влияние внешнего напряжения на емкость гетерострук-
туры Si + BST08 + BT + Al (1 – значение емкости до полевого 
воздействия, 2 – после полевого воздействия) и пьезоотклик 
(а – значение пьезоотклика до воздействия внешнего напряже-
ния, b – после полевого воздействия). 
Fig. 4. Effect of external voltage on of the Si + BST08 + BT + Al 
heterostructure capacitance (1 – the capacitance value before the 
field impact, 2 – after the field impact) and piezoresponse (a – 
the value of the piezoresponse before the external voltage, b – 
after the field impact).

Это проявлялось в изменении знака пьезоотклика 
и переход гетероструктуры из состояния а в состо-
яние b (рис. 4).

При напряжениях до 4 V крутизна возрастания 
пьезоотклика существенно больше, чем в структу-
ре Si + BST04 + BT, а равенство площадей доменов 
с поляризацией, направленной к подложке и от под-
ложки, происходит при отрицательных значениях 
внешнего напряжения (V ≈ −2 V), как видно из ри-
сунка 4. При этом напряжении, соответствующем 
коэрцитивному полю сегнетоэлектрической плен-
ки, наблюдается изгиб на ВФХ. Вид ВФХ опреде-
ляется суммой внешнего поля и поля поляризации 
пленки. Более того, после действия внешнего на-
пряжения система переходит в новое устойчивое 
состояние с противоположным направлением поля-
ризации (точка b на рисунке 4). Это еще раз под-
тверждает, что механические напряжения растяже-
ния способствуют созданию системы со сложной 
доменной структурой, обладающей двумя устой-
чивыми состояниями с противоположным направ-
лением поляризации. Это несколько видоизменяет 
предложенные в работах [16; 17] направления ис-
следований для реализации сегнетоэлектрической 

памяти. Более того, полученные нами данные о 
возможности создания МСЭП-структур, в которых 
реализуется устойчивое состояние поляризации с 
двумя направлениями поляризации, ставят домен-
ную инженерию в ряд наиболее актуальных задач 
при создании сегнетоэлектрической памяти.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Следует отметить, что результаты исследования 
влияния двумерных напряжений на сегнетоэлек-
трическое состояние в тонких пленках по-преж-
нему достаточно противоречивы. В работе [18] 
утверждалось, что при изменении напряжения 
от сжатия к растяжению остаточная поляризация 
возрастает, а коэрцитивное поле уменьшается, 
но в то же время в статье [19] утверждается об-
ратное. Всестороннее понимание динамической 
мик роструктуры поведения сегнетоэлектрических 
доменов при внешней деформации является кри-
тическим для выявления механизмов, лежащих 
в основе этих противоречивых результатов. По-
этому в работе [20] была предпринята попыт-
ка ответить на эти вопросы, исследуя кинетику 
переключения микроскопических доменов при 
воздействии деформационного поля. Нам пред-
ставляется, что измерения доли переключаемой 
поляризации на основе пьезоэлектрических изме-
рений одновременно с ВФХ, подкрепленных рент-
геноструктурными данными, позволят более кор-
ректно определить вклад доменных процессов при 
разработке сегнетоэлектрической памяти. Именно 
такой подход позволил нам сделать вывод о том, 
что эффект поля в МСЭП-структуре полностью 
определяется сегнетоэлектрической поляризацией, 
обусловленной перестройкой доменного строения 
при внешнем полевом воздействии, а влияние по-
верхностных состояний незначительно. Проведен-
ные исследования показали, что путь к созданию 
FeFET на основе сложной доменной структуры 
является многообещающим и заслуживает внима-
ния.

Работа выполнена в рамках реализации го-
сударственного задания ЮНЦ РАН по проекту 
№ 122020100294-9.
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