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Аннотация. Представлены результаты исследования влияния особенностей синтеза золь-гель методом, состава и 
термообработки на микроструктуру, топографию поверхности и сегнетоэлектрические свойства тонких золь-гель 
пленок BaxSr1-xTiO3 (x = 0,8; 0, 9; 1). 
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Введение 
Среди множества материалов в последние 

годы особое внимание исследователей привле-
кают сегнетоэлектрические тонкие пленки. Сег-
нетоэлектрики в виде тонких плёнок являются 
удобными объектами как для исследования раз-
мерных эффектов, так и для технических прило-
жений. Перовскитные тонкие пленки титаната 
бария-стронция с общей формулой BaxSr1-xTiO3 
(BST) с составом, близким к фазовой границе, 
являются перспективными сегнетоэлектриче-
скими материалами для широкого круга практи-
ческих приложений [1]–[3]. Тонкие пленки 

титанатов типа перовскита, такие как BaTiO3 и 
BaxSr1-xTiO3 широко используются в различных 
интегрированных устройствах (динамическая 
память с произвольным доступом (DRAM), раз-
делительные конденсаторы, пироэлектрические 
инфракрасные (ИК) датчики и пьезоэлектриче-
ские микроактюаторы). Диэлектрические и сег-
нетоэлектрические свойства BaxSr1-xTiO3 сущест-
венно зависят от содержания бария. При комнат-
ной температуре BaxSr1-xTiO3 является сегнето-
электриком, если содержание бария находится в 
диапазоне x = 0,7–1, и параэлектриком, если со-
держание бария находится в диапазоне x = 0–0,7 [4]. 
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Тонкие пленки BST могут быть синтезированы 
различными методами [1], [2]. Золь-гель метод 
имеет преимущества перед другими методами в 
чистоте, однородности, стоимости, контроле 
процесса и возможности осаждения тонких пле-
нок на подложках большой площади.  

Целью настоящего исследования являлось 
получение сегнетоэлектрических тонких плёнок 
BaxSr1-xTiO3 (BST) золь-гель методом и исследо-
вание влияния содержания Ва и дополнительно-
го отжига на микроструктуру, поверхность и 
сегнетоэлектрические свойства полученных тон-
ких пленок BaxSr1-xTiO3 (x = 1; 0,9; 0,8). 
 
 1 Методика проведения синтеза и изме-
рений 

Золь-гель методом были синтезированы 
тонкие пленки BaxSr1-xTiO3 с различным соотно-
шением Ba и Sr (x = 0,8; 0,9; 1). В качестве ис-
ходных соединений использовались ацетат бария 
Ba (CH3CHOO)2 (99,5%, BDH Chemicals), ацетат 
стронция Sr(CH3CHOO)2 (99%, Aldrich) и изо-
пропоксид титана (IV) (97%, Aldrich). В качестве 
растворителя использовали уксусную кислоту 
CH3CHOOH (99,8%, Merck), в качестве стабили-
затора был выбран 2-метоксиэтанол. На первой 
стадии ацетаты бария и стронция растворяли в 
уксусной кислоте и в 2-метоксиэтаноле отдельно 
(раздельный гидролиз (РГ)) или в одной ёмкости 
(общий гидролиз (ОГ)) [3], затем перемешивали 
при 60° C в течение 60 мин на «плите-мешалке». 
Состав плёнкообразующих растворов приведён в 
таблице 1.1. 

 
Таблица 1.1 – Составы плёнкообразующих 

растворов 
 

Состав пленки 
Краткое 
обозна-
чение 

Ba, 
моль 

Sr, 
моль 

№ об-
разца 
(вид 

гидро-
лиза) 

Ba0,8Sr0,2TiO3 BST 0,8 0,8 0,2 1 (РГ) 
Ba0,9Sr0,1TiO3 BST 0,9 0,9 0,1 2 (РГ) 
Ba0,9Sr0,1TiO3 BST 0,9 0,9 0,1 2 (ОГ) 

BaTiO3 BT 1 0 3 (РГ) 
 

Полученные растворы наносили методом 
центрифугирования на поверхность пластин мо-
нокристаллического кремния с платиновым под-
слоем. После каждого нанесения слоя плёнки 
предварительно сушили в печи (SNOL) в тече-
нии 5 минут при температуре 250° С. После на-
несения пятого слоя проводили отжиг при тем-
пературе 550° С в течении часа.  

Морфология поверхности пленок была оп-
ределена при помощи металлографического мик-
роскопа XJM500, а фотографии были сделаны с 
помощью цифровой камеры Levenhuk M1400 
PLUS. 

Сегнетоэлектрические свойства полученых 
образцов исследованы по методике, описан-
ной в [3]. 

 
2 Результаты исследований и их обсуж-

дение 
Представлены исследования топографии по-

верхности и остаточной поляризации много-
слойных образцов титаната бария-стронция в 
зависимости от методики получения (раздельный 
гидролиз и общий гидролиз всех компонентов), 
содержания бария и от дополнительного отжига.  

Суть металлографического метода обнару-
жения дефектов заключается в получении ин-
формации о дефектном составе путем визуально-
го и микроскопического анализа особенностей 
рельефа его поверхности (рисунок 2.1). 

В результате применения раздельного гид-
ролиза наблюдается уменьшение количества де-
фектов на поверхности плёнок и, как следует из 
рисунков 2.2–2.3, рост остаточной поляризации 
для полученных BST и BT пленок. Это связано с 
тем, что на стадии приготовления золя при ис-
пользовании одного и того же растворителя раз-
дельный гидролиз проходит полностью для каж-
дого из соединений металлов в отличие от со-
вместного гидролиза, где из-за различных скоро-
стей реакции некоторые металлы гидролизуются 
не полностью, что приводит к увеличению ре-
зультативности внешних воздействий, приводя-
щих к растрескиванию пленки (рисунок 2.2). При 
неполной гидролизации металлов  наблюдается 
нарушение целостности поверхности пленки 
BST. В процессе формирования (при применении 
раздельного гидролиза) тонких сегнетоэлектри-
ческих пленок BST происходит релаксация ме-
ханических напряжений вследствие перехода 
послойного механизма роста к островковому, за 
счет чего снижается растрескивание пленки.  

На рисунке 2.2 приведены петли гистерези-
са для BST-пленок, полученных без дополни-
тельного отжига. В целом, тонкие пленки, со-
стоящие из более крупных зерен, имеют лучшие 
петли гистерезиса поляризационного электриче-
ского поля с более высокой остаточной поляри-
зацией, незначительно растущей с увеличением 
содержания Ва. Результаты остаточной поляри-
зации остР  и коэрцитивной силы коэрE  представ-

лены в таблице 2.1.  
После дополнительного отжига тонких пле-

нок BST значения остР  и коэрE  существенно уве-

личились (рисунок 2.3), за исключением пленки, 
синтезированной с применением общего гидро-
лиза. Значения остаточной поляризации остР  и 

коэрцитивной силы коэрE  представлены в таб-

лице 2.1. 
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Рисунок 2.1 – Микрофотографии золь-гель пленкок BaxSr1-xTiO3 с различнм соотношением Ba и Sr 
(x = 0,8; 0,9; 1), полученные с использованием раздельного (РГ) и общего гидролиза (ОГ) 

 

         
BST 0,8 (РГ)       BST 0,9 (РГ) 

 

      
BST 0,9 (ОГ)        BТ (РГ) 

 

Рисунок 2.2 – Петли гистерезиса BST-пленок (без дополнительного отжига) 
с использованием раздельного (РГ) и общего гидролиза (ОГ) 
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BST 0,8 (РГ) BST 0,9 (РГ) 

  
BST 0,9 (ОГ) BТ (РГ) 

Рисунок 2.3 – Петли гистерезиса BST-пленок (с дополнительным отжигом) 
с использованием раздельного (РГ) и общего гидролиза (ОГ) 

 
BT 

 
BST 0,9 

 
                  Топография                                                BST 0,8                                             Фаза 

Рисунок 2.4 – АСМ изображения топографии поверхности BST-пленок, синтезированных 
с применением раздельного гидролиза (с дополнительным восстановительным отжигом) 
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Таблица 2.1 – Сегнетоэлектрические свой-

ства BST-пленок, полученных золь-гель методом 
без дополнительного отжига 
с дополнительным отжигом 

 

Образец BST 0,8 BST 0,9 
(ОГ) 

BST 0,9 BT 

,остР  

мкКл/см2 

0,6 
2,6 

0,8 
0,8 

1,2 
3,2 

1,2 
2,2 

,коэрE    
кВ/см 

1 
7 

1,5 
1,0 

1,5 
8,0 

2 
5 

 
На рисунке 2.4 приведены АСМ изображе-

ния топографии поверхности BST-пленок с раз-
личными канцентрациями бария-стронция, полу-
ченных с применением раздельного гидролиза и 
с дополнительным восстановительным отжигом. 
Видно, что пленка BST 0,9 имеет крупнозерни-
стую структуру. Характер поверхности опреде-
ляется в значительной степени соотношением 
между свободной энергией свободной поверхно-
сти и свободной энергией межзеренных границ 
(ионы в области границ зерен и в приповерхно-
стном слое обладают избыточной свободной 
энергией по сравнению с ионами в объеме зе-
рен). Одной из причин формирования зерен в 
слое BST является рассогласование в параметрах 
кристаллических решеток с подложкой. Мини-
мизация энергии упругих механических напря-
жений в системе «зародыш – подложка» может 
приводить к некоторой азимутальной разориен-
тации стабильных островков, формирующихся 
на начальной стадии роста сегнетоэлектрическо-
го слоя по механизму, близкому к эпитаксиаль-
ному [6]. Наблюдающаяся зависимость сегнето-
электрических свойств от размера зерен согласу-
ется с данными [7]. 
 

 
 

Рисунок 2.5 –Зависимость остаточной 
поляризации от вида гидролиза, состава пленки 

пленкок BaxSr1-xTiO3 (x = 0,8; 0,9; 1) и от наличия 
восстановительного отжига 

(  до отжига,  после отжига) 
 

График зависимости остаточной поляриза-
ции от концентрации Ва в тонких золь-гель 
пленках BST и от дополнительного отжига (ри-
сунок 2.5) был составлен на основании таблицы 
2.1. Из него следует, что оптимальные характе-
ристики имеет тонкая пленка BST с составом 
BST 0,9 [8], синтезированная с применением 
раздельного гидролиза, отожженная при 550 С и 
дополнительно восстановленная при 400 С.  
 

Выводы 
Проведено исследование влияния исходного 

состава золя и режимов температурной нагрузки 
на характеристики тонкопленочных сегнетоэлек-
триков BaxSr1-xTiO3 с различные соотношения Ba 
и Sr (x = 0,8; 0,9; 1), синтезированных золь-гель 
методом. Установлено, что в результате приме-
нения раздельного гидролиза наблюдается рост 
остаточной поляризации для полученных BST и 
BT пленок. Как сегнетоэлектрические свойства, 
так и топография поверхности существенно за-
висят от содержания Ва, которое может быть 
связано с эффектом размера зерна. Для пленок 
BST, синтезированных с применением раздель-
ного гидролиза, применение восстановительного 
отжига приводит к росту остаточной поляриза-
ции в 2,5–4 раза. 
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