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Аннотация. На основе многослойной золь-гель пленки титаната бария с использованием титановой подложки 
изготовлен лабораторный тонкопленочный конденсатор. Приведены результаты измерения емкости и тангенса угла 
диэлектрических потерь сформированного конденсатора в диапазоне частот 0,2 кГц -  200 кГц. Установлено, что при 
переходе от низкочастотного диапазона к высокочастотному значение тангенса угла диэлектрических потерь уменьша­
ется на порядок и составляет 0,032-0,039 для диапазона частот от 50 кГц до 200 кГц. Для всего исследуемого диапазона 
значение емкости конденсатора составляет 560-750 пФ и удельной емкости 41-55 нФ/см2. Для диапазона частот 
0,2 кГц -  200 кГц рассчитана диэлектрическая проницаемость титаната бария, изменяющаяся от 136 до 43.
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Abstract. A laboratory thin-film capacitor was manufactured based on a multilayer sol-gel film o f barium titanate using 
a titanium substrate. The results o f  measuring the capacitance and dielectric loss tangent o f  the formed capacitor in the 
frequency range 0.2 kHz -  200 kHz are presented. It has been established that when moving from the low-frequency range to 
the high-frequency one, the value o f the dielectric loss tangent decreases by an order o f magnitude and amounts to 0.032-0.039  
for the frequency range from 50 kHz to 200 kHz. For the entire range under study, the capacitance value o f  the capacitor is 
560-750 pF and the specific capacitance is 41-55 nF/cm2. For the frequency range 1 kHz -  10 kHz, the dielectric constant o f  
barium titanate is calculated to be from 108 to 127.
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Введение
Пленки неорганических перовскитов интен­

сивно исследуются для формирования элементов 
энергонезависимой памяти [1], конденсаторов 
[2]-[5], мемристоров [6], фотонных кристаллов и 
микрорезонаторов [7]-[9]. Для изготовления 
конденсаторных структур обычно в качестве 
подложки выбирается кремний, а нижние элек­
троды формируют напылением платины или

других драгоценных металлов и дополнитель­
ным адгезионным слоем. При этом электрофизи­
ческие свойства неорганических перовскитов, 
сформированных на других металлах, практиче­
ски не исследовались. Подложки титана пред­
ставляют интерес благодаря высокой температу­
ре плавления, но окисляются при термообработ­
ке, что влияет на фазовый состав формируемых 
на них пленок. Привлекательно, что при
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формировании конденсаторных структур сегне- 
тоэлектриков на титане роль нижнего электрода 
играет сама подложка титана, и таким образом, в 
отличие от структур на кремнии, использование 
подложки титана устраняет необходимость на­
пыления в вакууме слоев ТЮх и платины для 
формирования нижнего электрода пленочного 
конденсатора.

В данной работе приведены результаты из­
мерения емкости и тангенса угла диэлектриче­
ских потерь и оценена диэлектрическая прони­
цаемость титаната бария, сформированного золь- 
гель методом, в конденсаторной пленочной 
структуре на титане.

1 Методика эксперимента
Для изготовления конденсаторной структу­

ры использовалась подложка из титана размером 
15*15 мм. Золь оксида алюминия получали на 
основе изопропоксида алюминия, изопропилово­
го спирта, воды и азотной кислоты. Четыре слоя 
ксерогеля оксида алюминия формировали после­
довательно центрифугированием золя со скоро­
стью 2000 об/мин с последующей сушкой каждо­
го слоя при 200° С в течение 10 минут и отжигом 
на воздухе при 450° С в течение 30 минут. Затем 
наносился золь титаната бария. Золь титаната 
бария синтезировали на основе изопропоксида 
титана П(ОС3Н7)4, ацетата бария (Ва(СН3СОО)2), 
ацетилацетона (СН3-СО-СН2-СО-СН3) и уксус­
ной кислоты (СН3СООН) [9]. Пять слоёв ксеро- 
геля ВаТЮ3 было сформировано центрифугиро­
ванием со скоростью 2900 об/мин с последую­
щей сушкой каждого слоя при 200° С в течение 
10 мин и отжигом на воздухе при 450° С в тече­
ние 30 мин после сушки последнего слоя. Окон­
чательная термообработка проводилась при тем­
пературе 700° С. Затем методом ионно-лучевого 
распыления было произведено напыление через 
маску контактов из никеля квадратной формы 
размером около 1,165 мм.

Морфологию экспериментальных образцов 
исследовали с помощью сканирующего элек­
тронного микроскопа (СЭМ) S-4800 (Hitachi, 
Япония). Элементный анализ образцов исследо­
вался методом энергодисперсионного рентгенов­
ского микроанализа (EDX) с использованием 
установки Quantax 200 (Bruker, Германия). Для 
получения изображения скола образца использо­
валось ионное травление на установке FEI 
Microscope Systems Versa 3D.

Рентгенодифракционные исследования об­
разцов проводились в CuKx-излучении на авто­
матизированном дифрактометре ДРОН-3 с гра­
фитовым монохроматором на дифрагированном 
пучке. Рентгеновские дифракционные спектры 
регистрировались методом пошагового сканиро­
вания с шагом 0.04° и временем экспозиции в 
каждой точке 2 c.

Емкость (C) и тангенс угла диэлектрических 
потерь (tgS) измерялись с использованием изме­
рителя иммитанса E7-20 в диапазоне частот 
200 Гц -  200 кГц.

2 Результаты и обсуждение
Схема сформированной структуры приве­

дена на рисунке 2.1. По данным энерго­
дисперсионного анализа исходная подложка со­
стоит из следующих основных элементов 
(в ат.%): Ti -  88,3%; Al -  7,3%; С -  4,1%; Cr -  
0,2%, Fe -  0,1%.

На рисунке 2.2 приведены РЭМ изображе­
ния скола сформированной структуры и контак­
тов из никеля на поверхности титаната бария. 
Сторона контакта квадрата из никеля составляет 
около 1,165 мм, соответственно площадь квад­
ратного контакта около 1,36 мм2. Толщина плен­
ки титаната бария составляет 329 нм, оксида 
алюминия 110 нм. Приведенные значения пло­
щади верхнего контакта конденсатора и толщин 
пленок обоих материалов использовались нами в 
дальнейшем для оценки диэлектрической прони­
цаемости ксерогеля титаната бария.

Рисунок 2.1 -  Схематическое изображение 
поперечного сечения структуры титан / оксид алюминия / ксерогель титаната бария / №
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а) б)

Рисунок 2.2 -  а) РЭМ-изображение структуры титан / оксид алюминия / ксерогель 
титаната бария / никель; б) снимок контакта из никеля

2 0 , <3вд
Рисунок 2.3 -  Нормированный рентгеновский дифракционный спектр структуры 

титан / оксид алюминия / ксерогель титаната бария после термообработки на воздухе при температуре 
700° С (символом S обозначены линии подложки, ТЮ2 -  оксида титана, РТ -  перовскита)

На рисунке 2.3 представлен рентгеновский 
дифракционный спектр структуры титан / оксид 
алюминия / ксерогель титаната бария после от­
жига при температуре 700 °С. Интенсивность 
максимального пика принята за сто процентов. 
Из рисунка видно, что спектр от подложки до­
минирует (обозначен символом S на рисунке). 
Линии подложки из титана установлены сравне­
нием рентгеновских спектров от подложки до 
нанесения слоёв и текущего спектра. Также на 
данном спектре присутствуют линии ТЮ2 (рутил), 
которые хорошо согласуются с литературными

данными (ICSD 24780). На представленном спек­
тре нами обнаружена серия линий, обозначенных 
символом РТ, которые мы относим к перовскиту -  
титанату бария. Линии перовскита размыты и 
имеют малую интенсивность, поэтому опреде­
лить сингонию и параметры решётки затрудни­
тельно. Размытие линий и их малую интенсив­
ность мы связываем с малой толщиной слоя и 
малыми размерами кристаллитов. Линий оксида 
алюминия не обнаружено, что подтверждает его 
аморфное состояние [10].
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Проведены измерения емкости и тангенса 
угла диэлектрических потерь в 32 точках кон­
денсатора. Среднеквадратичное отклонение из­
меренной величины рассчитывалось по формуле:

И11( х " х ) !,
где хг -  г-й элемент выборки измеренной вели­
чины, п -  объем выборки, X -среднее арифмети­
ческое выборки.

На рисунке 2.4 приведена зависимость ем­
кости конденсатора от частоты измерения. С уве­
личением частоты емкость уменьшается в интер­
вале от 660 до 560 пФ. Можно условно выделить 
два диапазона частот -  низкочастотный от
0,2 кГц до 20 кГц и высокочастотный от 50 кГц 
до 200 кГц. При переходе от низкочастотного 
диапазона к высокочастотному значение танген­
са угла диэлектрических потерь уменьшается на 
порядок и составляет 0,03-0,04 для диапазона 
частот от 50 кГц до 200 кГц (рисунки 2.5, 2.6, 
таблица 2.1). При этом в области высоких частот 
среднеквадратичное отклонение уменьшается по

сравнению со значениями низкочастотного диа­
пазона.

Рисунок 2.4 -  Зависимость емкости конденсатора 
на подложке из титана с пленками ксерогелей 
оксида алюминия и титаната бария от частоты

Емкость, пФ

а)
Тангенс угла диэлектрических потерь

б)

Рисунок 2.5 -  Распределение емкости (а) и тангенса угла диэлектрических потерь (б) 
для измерений при 200 Гц в 32 точках конденсаторной структуры

Емкость, п Ф

а) б)

Рисунок 2.6 -  Распределение емкости (а) и тангенса угла диэлектрических потерь (б) 
для измерений при 200 кГц в 32 точках конденсаторной структуры
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Таблица 2.1 -  Характеристики полученных конденсаторных структур

Частота, 
f  кГц

Среднее значение 
ёмкости, пФ

Среднеквадратичное 
отклонение емкости,

стс

Среднее значение 
тангена угла диэлек­
трических потерь, tg5

Среднеквадратичное откло­
нение тангенса угла диэлек­

трических потерь, ст4в5

0,2 748 177 0,37 0,19
0,5 691 158 0,21 0,087

1 659 154 0,14 0,058
2 633 148 0,10 0,041
5 612 145 0,07 0,027
10 601 145 0,06 0,023
20 589 142 0,05 0,02
50 576 139 0,04 0,015
100 570 140 0,03 0,012
200 563 138 0,04 0,032

Для всего исследуемого диапазона значение 
емкости конденсатора составляет ~560-750 пФ и 
удельной емкости 41-55 нФ/см2.

Приведенные результаты измерения емко­
сти относятся к двум последовательно соединен­
ным конденсаторам из ксерогеля оксида алюми­
ния и ксерогеля титаната бария. Диэлектрическая 
проницаемость оксида алюминия, полученного 
золь-гель методом, составляет около 8 при 
удельной емкости тонкопленочного конденсато­
ра на его основе от 80 до 60 нФ/см2 для диапазо­
на частот от 100 Гц до 1 МГ ц [10]. С учетом этих 
опубликованных данных и результатов наших 
измерений емкости всей конденсаторной струк­
туры и измеренной толщины пленок оксида 
алюминия и титаната бария, используя формулу 
для расчета эквивалентной емкости для последо­
вательного соединения двух конденсаторов (2.1) 
и формулу для емкости плоского конденсатора 
(2.2), мы определили, что диэлектрическая про­
ницаемость пленки ксерогеля титаната бария в 
полученном нами конденсаторе изменяется от 
136 для 0,2 кГц до 43 для 200 кГц при значении 
диэлектрической проницаемости оксида алюми­
ния е = 8:

Cb

Ca

c  ■ сAl2O3 ^

с  -  с ’^ A l 2O3 ^

e0eS 
’ ~ ~ d ~,

(2.1)

(2.2)

где С -  измеренная эквивалентная емкость для 
двух последовательных конденсаторов из оксида 
алюминия и титаната бария, СА10з -  рассчи­

танное значение емкости для пленки оксида алю­
миния со значением е = 8, е0 = 8.85 10-12 Ф/м -  
электрическая постоянная, е -  диэлектрическая 
проницаемость оксида алюминия, S  -  площадь 
контакта, d  -  толщина пленки оксида алюминия.

Заключение
Разработана лабораторная технология полу­

чения золей для формирования пленок ксероге- 
лей оксида алюминия и титаната бария общей
Problems o f Physics, Mathematics and Technics, № 3 (60), 2024

толщиной около 440 нм и изготовления конден­
саторных структур на их основе на подложке 
титана. В полученной структуре роль нижнего 
электрода играет сама подложка из титана и та­
ким образом, в отличие от структур на кремнии, 
устраняется дополнительная операция напыле­
ния нижнего металлического контакта. Сформи­
рованная конденсаторная структура в диапазоне 
частот 200 Гц -  200 кГ ц имеет емкость 560-750 пФ 
и удельную емкость 41-55 нФ/см2.

Полученные результаты свидетельствуют о 
перспективе предложенного нами метода фор­
мирования тонкопленочного конденсатора с вы­
сокой диэлектрической проницаемостью на ти­
тане, принимая во внимание низкую себестои­
мость изготовления структур, а также высокую 
прочность и теплопроводность подложек из ти­
тана и его сплавов.
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