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локальные эффекты поляризации в сегнетоэлектрических пленках Ba0.8Sr0.2TiO3 различной толщины
Пленки Ba0.8Sr0.2TiO3 толщиной 100-450 нм синтезировались методом высокочастотного распыления поликристаллической мишени в атмосфере кислорода. Результаты исследования процессов локальной поляризации сегнетоэлектрических пленок Ba0.8Sr0.2TiO3 методами сканирующей зондовой микроскопии демонстрируют создание устойчивого доменного состояния. 
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В последнее время интенсивно исследуются диэлектрические, сегнето- и пьезоэлектрические свойства тонких пленок BaxSr1−xTiO3 (BST) как модельного бессвинцового материала [1,2]. Одним из перспективных направлений применения сегнетоэлектрических тонких пленок в микро- и наноэлектронике являются энергонезависимые элементы памяти, в которых обеспечивается эффект переключения поляризации. Вопросам по локальному переключению поляризации в сегнетоэлектриках методами сканирующей зондовой микроскопии посвящено достаточно много работ [3-5]. Однако, применительно к сегнетоэлектрическим пленкам титаната бария стронция (BST) различной толщины подобные эксперименты ранее не проводились. Целью настоящей работы являлось исследование поляризационного состояния в тонких сегнетоэлектрических пленках BST как потенциального объекта для создания на ее основе элемента энергонезависимой сегнетоэлектрической памяти.
Образцы и методы исследования
Сегнетоэлектрические пленки состава Ba0.8Sr0.2TiO3 (BST 80/20) напыляли методом высокочастотного реактивного распыления керамической мишени в атмосфере кислорода на установке ПЛАЗМА-50 СЭ (Россия) по методике, представленной в работе [6]. В качестве подложек использован кремний р-типа марки КДБ-20 с кристаллографической ориентацией [100]. Толщина подложек 200±2 мкм. Для выращивания пленок Ba0.8Sr0.2TiO3 были выбраны следующие технологические режимы: давление кислорода во время процесса напыления 60±5 Па; расстояние между мишенью и подложкой 10±0.5 мм; мощность ВЧ разряда 230±5 Вт; температура подложки 605±5 ºC. Время напыления варьировалось от 5 до 25 минут. 
Визуализация поверхности и изображения доменной структуры тонких пленок BST 80/20 исследовались методом силовой микроскопии пьезоотклика (СМП) на зондовой нанолаборатории Ntegra Prima (NT-MDT, Россия). Вертикальная компонента пьезоэлектрического отклика (сигнал Mag×Cos) получена в контактном режиме путем приложения на кантилевер NSG10/Pt переменного напряжения амплитудой 5 В и частотой 150 кГц. Все измерения проводились при комнатной температуре. Обработка АСМ изображений осуществлялась с помощью программы Gwiddion.
Экспериментальные результаты и обсуждения
В настоящей работе проведена серия экспериментов, посвященных исследованию поляризационного эффекта в пленках BST 80/20 различной толщины от 100 до 450 нм. В данном эксперименте индуцированные макродоменные области создавались путем сканирования участка пленки постоянным напряжением, подаваемого на проводящий кантилевер, который играл роль верхнего электрода. Таким образом, получались две заполяризованные области площадью 5×10 мкм2: «светлая» при +40В, «темная» при -40В.  На рисунке 1 представлены сканы сигнала пьезоэлектрического отклика после процесса поляризации. Видно, что с увеличение толщины пленки контраст индуцированных областей увеличивается. Для наглядности вышесказанного, все изображения построены в одинаковом вертикальном масштабе (контраст выровнен относительно нулевого уровня). 
Для анализа полученных экспериментальных данных нами предложена следующая методика расчета величины индуцированного пьезоэлектрического отклика.
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	Рисунок 1. Сигнал индуцированного пьезоотклика пленок BST 80/20 различной толщины (под сканами указана толщина (d, нм) пленки).


Рассмотрим в качестве примера образец BST 80/20 со временем синтеза 5 минут (d=100 нм). После поляризации постоянным напряжением на СМП изображении видны 2 прямоугольные области разного контраста, соответствующие воздействию положительного (светлый прямоугольник) и отрицательного (темный прямоугольник) напряжения – рисунок 2а. 
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	Рисунок 2. СМП изображение заполяризованного участка пленки (а) и профиль сигнала пьезоотклика, проведенный посередине скана (б).


На рисунке 2б показан профиль сигнала пьезоэлектрического отклика, проведенный посередине скана (на рис. 2а показано слева и справа стрелками). Величину остаточного индуцированного пьезоэлектрического отклика (ΔPR) мы определяли по высоте «ступени» между положительной и отрицательной заполяризованными областями. Для данного образца это значение составило 441±12 пА. Таким образом, можно найти значения ΔPR для всех исследуемых образцов. Кроме того, обращает на себя внимание разница в значениях амплитуды поляризованных областей. Так, среднее значение пьезоотклика для области, заполяризованной при +40В, составляет 298±8 пА, для отрицательной – -143±6 пА. Эффект ассиметричного переключения наблюдался для всех исследованных образцов. 
На рисунке 3 показан обобщенный график значений ΔPR для пленок BST 80/20 с различным временем синтеза (толщины).
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	Рисунок 3. «Толщинная» зависимость величины индуцированного сигнала пьезоотклика в пленке BST 80/20.


Наблюдается резкий скачок значений ΔPR при времени синтеза 5 и 10 минут – увеличение более чем в 2 раза. Далее с ростом t особого изменения сигнала ΔPR не происходит, хотя его величина продолжает увеличиваться.  Похожие результаты получены авторами работы [7], в которой показано увеличение d33 для ЦТС пленок различной толщины.
Также исследована стабильность индуцированного состояния пьезоэлектрического отклика (поляризации) от времени для образца BST 80/20 толщиной 350 нм, имеющего хороший контраст заполяризованных областей (рисунок 4).
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	Рисунок 4. СМП изображения заполяризованной области образца BST 80/20 толщиной 350 нм, полученное сразу же после поляризации (а) и спустя 20 часов (б). Профили сигналов пьезоотклика (в) для сканов (а) и (б).


На рисунке 4 (а,б) представлены СМП сканы заполяризованной области, снятые непосредственно после процесса локальной поляризации (~ 10 мин) и спустя 20 часов. Построив график распределения сигнала пьезоотклика для этих изображений (рисунок 4в) можно видеть, что сигнал для положительно заполяризованной области срелаксировал незначительно, в то время как для отрицательной области наблюдается уменьшение сигнала более чем в 2 раза от первоначального уровня. Общее значение ΔPR уменьшилось на 25% за 20 часов. 
Заключение
Сегнетоэлектрические пленки BST 80/20 толщиной 100-450 нм синтезированы методом ВЧ магнетронным распылением на кремниевые подложки. Методом СМП проведены исследования доменного состояния в тонких пленках BST 80/20. Показано, что сигнал остаточного пьезоотклика в процессе локальной поляризации возрастает с увеличением толщины сегнетоэлектрической пленки. Также заполяризованные постоянным напряжением области демонстрируют стабильность во времени. Эти результаты указывают на то, что тонкие пленки BST являются перспективными материалами для использования их в качестве элементов памяти на основе сегнетоэлектрического материала.
Работа выполнена при финансовой поддержке РФФИ (гранты № 16-07-00665 и 16-07-00666).
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