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　　摘　要:用脉冲激光沉积工艺制备 Ba0. 5 Sr0. 5 TiO3(简称 BS T)薄膜和 Ba0. 5 S r0. 5 T iO 3 / LaN iO 3(简称 BS T /LNO)

薄膜。在 650 ℃原位退火 10 min , 获得了(100)和(110)择优取向生长的 BS T 和 BST /LNO 薄膜 ,薄膜晶粒呈柱状

结构 , BS T 薄膜和 BS T / LNO异质结构薄膜的晶粒尺寸分别为 150～ 200 nm 和 50～ 80 nm。在室温和 1 M H z 条件

下 , BS T 薄膜和 BST / LNO异质结构薄膜的相对介电常数和介电调谐率分别达 811 和 58. 9%、986 和 60. 1%;用

LNO 作底电极 ,可增益介电常数和介电调谐率。
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　　Abstract:(Ba0. 5 Sr0. 5)TiO3(BS T) thin film and (Ba0. 5 Sr0. 5)T iO3 / LaN iO 3(BST / LNO) heter ostructure thin

film s w ere depo sited on P t(111) /T i /SiO2 /Si(100) substr ates by a pulsed laser depo sitio n pro cess. Annealed at

650 ℃ fo r 10 min , the preferred (100)-and (110)-oriented co lumna r-g rained BS T and BST / LNO thin film s we re

obtained. The g rain size of BST and BS T / LNO thin films ar e about 150～ 200 nm and 50 ～ 80 nm , respectively . Re-

spectively , the dielectric constants and dielec tric tunabilities of BS T and BS T / LNO thin films we re 811 and 58. 9%,

986 and 60. 1%, respectively . The BS T films on LNO coa ted Pt / T i /SiO2 /Si substrates had higher dielectric constant

and tunability .
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　　Ba0. 5S r0. 5 TiO 3(简称 BS T)薄膜广泛应用于动

态随机存储器 、热释电红外探测器 、单片微波集成电

路上的退耦电容 、可调谐的微波滤波 /相位移器和微

波相阵列天线等[ 1-2] 。这些大都基于 BST 的高介电

常数 、低损耗因子 、良好的热稳定性和好的高频特性

等 ,吸引了国内外学者的研究兴趣[ 3-5] 。BS T 薄膜

作为介电调谐器件 ,希望其介电调谐量大 ,损耗小 ,

从而保证器件的高调谐范围 、高品质因子及高信号

传输效率 。因此 ,提高介电常数与调谐量 ,降低损耗

成为调谐器件研究的主要目标。 Ryen等人[ 6] 为降

低薄膜与衬底的晶格失配 , 先在衬底上沉积

YBa2Cu3O 7 - x(YBCO)缓冲层 ,由脉冲激光沉积工

艺得到 S rTiO3 薄膜调谐电容器 。朱小红等人
[ 7]
使

用脉冲激光沉积工艺制备 Ba0. 1 Sr0. 9 TiO3 /YBCO 异

质薄膜 ,在室温介电调谐率达 42 %。除用 YBCO

作缓冲层或底电极外 , La0. 7 Sr0. 3 MnO3 、(Ba , Sr)

RuO 3 和 LaNiO 3(简称 LNO)等金属氧化物导电薄

膜通常也可用作缓冲层或底电极[ 8-11] ,其中以 LNO

应用最为广泛。LNO 的结构为赝立方相 ,晶格常数

为 0. 384 nm ,接近 BST 的块材的晶格常数(0. 395

nm)。Yoon等人用金属有机物沉积(MOD)工艺 ,

以 LaNiO3 做界面缓冲层 , 在不同取向的电极 Pt

(200)和 Pt(111)上制备 BS T 薄膜 ,获得了较高的

介电调谐率
[ 11]
。用 LNO做底电极或过度层通常是

(100)取向生长 ,这样薄膜也是(100)取向生长的 ,而

我们采用脉冲激光沉积工艺得到了(110)取向生长

的 BST 薄膜 。本文采用脉冲激光沉积工艺制备

(Ba0. 5Sr0. 5)TiO 3 薄膜 ,并通过控制工艺条件 ,制备

出高度 (100)取向的 BS T 薄膜和(110)取向的

BST /LNO 异质结构薄膜 。研究了 BST 铁电薄膜
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与BST /LNO异质结构薄膜的介电特性与介电调谐

特性 。

1　样品的制备与测量

在实验中 , BS T 和 LNO 陶瓷靶 ,用传统的固相

反应法分别在 1 400 ℃和 1 050 ℃烧结制备而成 。

BST 和 LNO 薄膜用脉冲激光沉积(PLD)制备 ,德

国生产的 KrF Ex imer Laser , Lam bda Phy sik Com-

plex (λ=248 nm , 650 mJ , 25 ns),靶与衬底间距为

50 mm 。衬底 Pt /T i /SiO 2 /Si温度保持在650 ℃,腔

体的本底真空为 0. 267 Pa ,在气压为 26. 7 Pa 的氧

气氛下工作。工作时 ,选用能量 300 mJ /pulse , 每

秒循环10次 ,如此每分钟可沉积厚20 ～ 25 nm 的薄

膜。沉积 5 ～ 30 min ,薄膜厚度可达 200 ～ 800 nm 。

沉积完成后 ,保持工作气压不变 ,原位退火 10 min ,

再自然冷却到室温
[ 12]
。

BST 薄 膜 的晶 化 特征 与 结构 用 Philips

PW3710 X-射线衍射仪(XRD)测量 ,薄膜的表面形

貌用 Leica S tereoscan 440扫描电镜(SEM)测量 ,薄

膜的厚度用 Tenco r P-10 表面棱角仪测量。 LNO

底电极厚为 200 nm , BS T 薄膜厚为 800 nm 。为了

测量 Pt /BS T /P t这种金属 /绝缘材料 /金属结构的

介电特性 ,薄膜表面的顶电极(Au)用直径 0. 2mm

的掩膜板放在薄膜上 ,再用 PLD在 200 ℃与真空条

件下沉积制备而成 。衬底加热到 200 ℃,主要是使

Au电极与薄膜结合牢固。图 1 为 BS T 薄膜和

BST /LNO 异质结构薄膜的结构示意图 ,形成 Au /

BST /Pt薄膜电容器和 Au /BS T /LNO /Pt异质结薄

膜电容器结构 。两种 BS T 薄膜电容器的相对介电

特性与介电调谐特性用 Agi lent 4294A 阻抗分析仪

在室温测量完成。所有样品 C-V 特性测量在外加

0. 5 V交流信号条件下 ,从 0偏压至正偏压然后回

到 0偏压 ,再从 0偏压至负偏压再回到 0偏压 ,以便

检测可能出现的电滞回线行为 。

图 1　薄膜结构示意图

2　实验与讨论

图 2为生长在 Pt /T i /SiO2 /Si衬底的 BS T 和

BST /LNO 薄膜的 XRD结果 ,样品在氧气氛中原位

退火 10 min。对于 BST 薄膜来说 , 出现(100)、

(110)、(111) 、(200)和(211)五个立方相结构的衍

射峰 ,其(100)的相对强度可以用 ∑I(h00) /∑I(hkl)

求出 ,大小为 0. 616。结果说明 BST 薄膜的晶粒是

(100)择优取向生长的 。对于BST /LNO 薄膜 ,五个

衍射峰分别为(100)、(110)、(111)、(200)和(211),

其(110)的相对强度可用 I(110) / ∑I(hkl)求出 ,大小

为 0. 709 ,结果说明 BST /LNO 薄膜的晶粒是(110)

择优取向生长的 。据已有文章的报道 , (100)或

(110)取向生长的铁电薄膜 ,基于最小的表面活化能

条件[ 13] 。高度(100)取向生长的 BST 薄膜和高度

(110)取向生长的 BS T /LNO异质结构薄膜 ,基于自

组织生长 ,对应表面最小活化能条件 。

图 2　PLD的 BST 和 BST / LNO 异质结构薄膜的 XRD图

图 3为(100)择优取向生长 BST 薄膜和 (110)

择优取向生长 BST /LNO 异质结构薄膜的表面

SEM 形貌 。由图可见 , BS T 和 BST /LNO 薄膜显

示致密和均匀的微结构 ,表面晶粒由纳米晶团簇组

成 ,呈柱状晶粒结构 。BST 的平均晶粒尺寸分布范

围在 150 ～ 200 nm;BS T /LNO 薄膜的平均晶粒尺

寸为 50 ～ 80 nm 。图中显示 BST 和 BST /LNO 薄

膜是平滑和致密的 。

图 3　薄膜的表面形貌图

室温下 ,测量了介电常数(εr)与损耗(tan δ)随

电场的变化以便评估 BST 和 BST /LNO 薄膜的介

电调谐率。在1 M Hz测量时 ,加入 0. 5 V 的交流信

号 。在 0 电场与 1 M H z条件下 ,纯 BST 薄膜的εr

与 tan δ分别为 811和 0. 014 , BS T /LNO 异质结构

薄膜的分别为 986和 0. 018。BS T 薄膜作为多电压

调谐器的能力依赖于 εr 随外加电场的变化情况。

图 4为生长在 Pt /Ti /SiO 2 /Si(100)衬底上和 LNO /

Pt /T i /SiO2 /Si(100)衬底上的 BST 薄膜在 1 M Hz
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条件下的εr 随电场变化的关系的 εr-E 曲线 。由图

可知 ,BS T 薄膜的介电调谐率随电场的变化曲线出

现电滞回线行为 ,说明在室温下 BST 薄膜具有微弱

的铁电性。而 BS T 陶瓷在室温为顺电相 ,没有铁电

性 ,这样 BS T 薄膜的微弱的铁电性来自于薄膜内部

的应力 。同时 , BS T /LNO 异质结构薄膜介电调谐

率随电场的变化曲线没有出现电滞回线行为 ,说明

这种异质结构消除了薄膜内部的部分应力。

介电调谐率(T)和优值因子(FOM)定义为[ 2]

　　T =
[ εr(0)-εr(E)]

εr(0)
×100% (1)

　　FOM=T / tan δ (2)

式中εr(0)和 εr(E)分别为 0 电场和电场 E 时的介

电常数;tan δ为介电损耗因子 。

图 4　室温下薄膜的εr 与 tan δ随电场变化关系

对 BS T 薄膜来说 ,电场由 0 变到 225 kV /cm

时 ,其介电调谐率和优值因子达 58. 9%和 42. 1;对

BST /LNO 薄膜来说 , 电场由 0 变到 225 kV /cm

时 ,其介电调谐率和优值因子分别为 60. 1% 和

33. 4 。YOON K H 等用 M OD工艺制备的生长在

Pt(111)和 Pt(200)底电极上 BST 薄膜的 T 在 400

kV /cm 时分别为 51%和60%
[ 11]
,朱小红等用 PLD

制备的外延生长的单晶 Ba0. 5 Sr0. 5 TiO 3 /(001)LaA-

lO 3 薄膜的 T 为 60% [ 7] ;丁文等人用溶胶-凝胶法

制备的 BS T 薄膜的介电调谐率在 225 kV /cm 时为

39%
[ 14]
。我们制备的BST 薄膜和 BS T /LNO异质

结构薄膜在低电场情况下 ,均具有高介电调谐率(～

60%) ,而 T 是电场的函数
[ 15]
,增加电场强度 ,还可

进一步提高介电调谐率 。

3　结束语

在 Pt(111) /Ti /SiO 2 /Si(100)和 LaNiO 3 /P t /

Ti /SiO 2 /Si衬底上 ,用 PLD工艺制备出了(100)择

优取向生长的 BST 薄膜和(110)择优取向生长的

BST /LNO异质结构薄膜。BS T 薄膜的平均晶粒尺

寸为 150 ～ 200 nm ,而 BS T /LNO 异质结构薄膜的

平均晶粒尺寸为 50 ～ 80 nm ,均为柱状晶粒结构。

在外加电场 304 kV /cm 时 ,BST 薄膜和 BS T /LNO

异质结构薄膜的相对介电常数和介电调谐率分别高

达 811和 58. 9%、986 和 60. 1%。用 LNO 作底电

极 ,可增益介电常数与介电调谐率。
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他取向。

c. 衬底温度为 350 ℃时制得的薄膜综合性能

最佳 ,单一的 c轴取向 ,薄膜内部应力较小 ,相对于

衬底温度为室温制得的薄膜的内部应力低了约 1个

数量级。表明沉积薄膜时对衬底加热有助于改善薄

膜的结构性能。同时 ,由研究得到的最佳工艺参数

在 DLC /Si衬底上制备了 ZnO 薄膜 ,试制了 SAW

器件并测试了频率响应特性。
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