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Аннотация. Золь-гель-методом сформированы пленки оксида алюминия и титаната бария на подлож-
ках из титана и окисленного монокристаллического кремния. Исследована зависимость емкости и тан-
генса угла диэлектрических потерь от частоты конденсаторной структуры Al2O3/BaTiO3/Ni в диапазо-
не 200 Гц–200 кГц на подложке из титана с использованием подложки в качестве нижнего электрода. 
В области высоких частот (20–200 кГц) среднеквадратичное отклонение емкости составило 95–97 пФ, 
низких частот (0,2–10,0 кГц) – 80–94 пФ. Значения емкости и тангенса угла диэлектрических потерь сохра-
нялись в пределах установленных значений среднеквадратичного отклонения в течение года. Приведены 
примеры изображений микродисков и волноводов, полученных методами фотолитографии и химического 
травления структур c пленками Al2O3, SiO2 и BaTiO3 для последующих разработок планарных волноводов 
и электрооптических модуляторов.
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Abstract. Aluminum oxide and barium titanate films were formed on titanium and oxidized single-crystal silicon 
substrates using the sol-gel method. The dependence of the capacitance and the dielectric loss tangent on the fre-
quency of the Al2O3/BaTiO3/Ni capacitor structure was studied in the range of 200 Hz–200 kHz on a titanium 
substrate using the substrate as the lower electrode. In the high-frequency region (20–200 kHz), the standard devia-
tion of the capacitance was 95–97 pF, and in the low-frequency region (0.2–10.0 kHz), it was 80–94 pF. The ca-
pacitance and dielectric loss tangent values remained within the established standard deviation values for a year. 
Examp les of images of microdisks and waveguides obtained by photolithography and chemical etching of struc-
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tures with Al2O3, SiO2 and BaTiO3 films are given for subsequent development of planar waveguides and elect ro-
optical modulators.

Keywords: sol-gel method, capacitor, barium titanate, titanium, microdisks, waveguides, photolithography.
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Введение
В настоящее время развиваются технологии формирования пленок с высокой диэлектричес-

кой проницаемостью не только на кремнии и других полупроводниках, но и на металлах. По-
крытия на металлах представляют интерес для разработки металлических электродов широкого 
назначения – например, в конструкции развязывающих конденсаторов [1], в устройствах для раз-
ложения воды импульсным электрическим полем [2] и др. Исследования по формированию 
диэлект рических пленок на металлах проводятся несмотря на высокий уровень шероховатости 
поверхности по сравнению с подложками материалов микроэлектроники. 

С другой стороны, интерес к пленкам титаната бария возрастает за счет электрооптического 
эффекта, что обеспечивает возможность электрического переключения и модуляции оптического 
сигнала [3]. В этой связи актуальны разработки фотолитографии и способов химического трав-
ления планарных структур и канальных волноводов из пленок титаната бария и других, совме-
стимых с ним, материалов буферных слоев на различных подложках. Известно, что канальные 
волноводные структуры для разработки компонентов оптоэлектроники могут быть получены 
золь-гель-методом, фотолитографией и химическим травлением. Однако в большинстве публи-
каций изложены данные, полученные на сплошных пленках. Высокое качество легированных 
эрбием золь-гель-пленок может обеспечить низкие волноводные потери и достижение коэффи-
циента усиления в оптическом диапазоне около 1 дБ/см, что дает возможность разрабатывать 
волноводные разветвители на их основе с компенсацией потерь [4].

В статье приведены результаты исследования емкости и тангенса угла диэлектрических потерь 
в зависимости от частоты для конденсаторной структуры на подложке титана (Ti/Al2O3/BaTiO3/Ni). 
Проведен анализ изображения планарных микроструктур на основе пленок оксида алюминия 
и титаната бария, полученных золь-гель-методом. 

Проведение эксперимента 
Для формирования пленок оксида алюминия использовался золь на основе изопропоксида 

алюминия, изопропилового спирта, воды и азотной кислоты. Пленки оксида алюминия нано-
сили на подложки кремния, а также подложки с оксидом кремния (Si/SiO2) и подложки из ти-
тана. Для формирования конденсатора на титане четыре слоя ксерогеля оксида алюминия фор-
мировали центрифугированием золя со скоростью 2000 об/мин с последующей сушкой каждого 
слоя при 200 °С и отжигом на воздухе при 450 °С в течение 30 мин. Общая толщина всех че-
тырех слоев составляла около 110 нм. Затем наносили золь титаната бария. Его синтезирова-
ли на основе изопропоксида титана Ti(OC3H7)4, ацетата бария (Ba(CH3COO)2), ацетилацето-
на (CH3–CO–CH2–CO–CH3) и уксусной кислоты (CH3COOH) [5].

Для измерения электрофизических параметров пленочных структур на титане было приго-
товлено два образца. Первый формировался для измерения емкости и тангенса угла диэлект-
рических потерь. Для этого пять слоев ксерогеля BaTiO3 формировались центрифугированием 
на структурe Ti/Al2O3 со скоростью 2900 об/мин с последующей сушкой каждого слоя при 200 °С 
в течение 10 мин и отжигом на воздухе при 450 °С в течение 30 мин после сушки последнего слоя. 
Окончательная термообработка проводилась при 700 °С. Затем методом ионно-лучевого распы-
ления выполнялось напыление контактов из никеля квадратной формы площадью около 1,4 мм2. 
Второй образец на титане формировался аналогично первому и использовался для измерения 
пробивных напряжений. Пробивные напряжения измерялись после формирования пяти и десяти 
слоев ксерогеля титаната бария.
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Волновод и микродиски BaTiO3 формировали на подложке Si/SiO2 размерами 20×20 мм. 
Образец обрабатывали в хромовой смеси и наносили методом центрифугирования пять слоев  
золь-гель-покрытия титаната бария с промежуточной сушкой при 200 °С и термическим отжигом 
при 450 °С. Рисунок волновода и микродисков формировали методом контактной фотолитогра-
фии с использованием позитивного фоторезиста DSAM-3020. Слои BaTiO3 и SiO2 травили в бу-
ферном травителе, содержащем HF и NH4F.

Емкость C и тангенс угла диэлектрических потерь tgδ измеряли с использованием измерителя 
иммитанса E7-20 в диапазоне частот 200 Гц–200 кГц. Измерения проводились в течение одного 
года после формирования образца.

Для исследования пробивных напряжений использовался источник постоянного напряжения 
Б5-84/1 (МНИПИ, РБ). Напряжение подавалось между медным контактом, прижатым к пленке, 
и титановой подложкой в качестве второго контакта. Напряжение пробоя фиксировалось при по-
явлении тока через пленку. Морфологию полученных образцов исследовали с помощью скани-
рующего электронного микроскопа (СЭМ) S-4800 (Hitachi, Япония). СЭМ-анализ использовался 
для контроля толщины пленок ксерогелей, сформированных на титане и кремнии в аналогичных 
условиях.

Результаты исследований и их обсуждение
Семислойные структуры, сформированные на подложках кремния из золя на основе изопро-

поксида алюминия с концентрацией 7 мг/мл, не растрескиваются при температуре отжига 300 °С 
и имеют толщину приблизительно 280–240 нм, уменьшающуюся при увеличении скорости цент-
рифугирования от 2000 до 3000 об/мин (рис. 1). 

Толщина однослойных пленок титаната бария, сформированных центрифугированием, со-
ставляла около 80 нм [5]. Исходя из данных СЭМ-анализа на кремнии и титане, на рис. 2 приве-
дена схема конденсаторной структуры на титане с указанием толщины многослойных пленок: 
Al2O3 – 110 нм, BaTiO3 – 330 нм.

c
Рис. 1. СЭМ-изображения семислойных пленок Al2O3,  

полученных при разных скоростях центрифугирования, об/мин: а – 2000; b – 2500; c – 3000 
Fig. 1. SEM images of seven-layer Al2O3 films obtained at different spin speeds, rpm:  

a – 2000; b – 2500; c – 3000

 а b
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На рис. 3 изображены частотные (f) зависимости с доверительным интервалом емкости С 
и тангенса угла диэлектрических потерь tgδ конденсатора на подложке из титана с пленками 
ксерогелей оксида алюминия и титаната бария. Численные средние значения С и tgδ для 17 из-
мерений (объем выборки), а также значения среднеквадратичных отклонений σ этих величин 
приведены в табл. 1.

Таблица 1. Характеристики конденсатора на титановой подложке для различных частот измерения
Table 1. Characteristics of a capacitor on a titanium substrate for measuring different frequencies

Частота f, 
кГц

Среднее значение 
С, пФ

Среднеквадратичное 
отклонение σС

Среднее значение tgδ Среднеквадратичное 
отклонение σtgδ

0,2 698 80 0,27 0,08
0,5 641 85 0,18 0,05
1 610 87 0,13 0,05
2 585 89 0,10 0,03
5 563 92 0,08 0,02

10 549 94 0,06 0,02
20 539 95 0,05 0,01
50 529 96 0,04 0,01

100 522 97 0,03 0,01
200 516 97 0,03 0,01

Рис. 2. Схематическое изображение конденсаторной структуры на титане 
Fig. 2. Schematic representation of a capacitor structure on titanium

 а b
Рис. 3. Частотные зависимости с доверительным интервалом емкости (а) 

и тангенса угла диэлектрических потерь конденсатора (b) 
на подложке из титана с пленками ксерогелей оксида алюминия и титаната бария 

Fig. 3. Frequency dependences with confidence interval of capacitance (a) 
and tangent of dielectric loss angle of capacitor (b) 

on titanium substrate with films of aluminum oxide and barium titanate xerogels
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С увеличением частоты f средние значения емкости С и tgδ уменьшаются соответственно 
от 698 до 516 пФ и от 0,27 до 0,03. При этом в области высоких частот 20–200 кГц среднеквадра-
тичное отклонение емкости σС составляет 95–97, в области низких частот 0,2–10,0 кГц – несколь-
ко меньше – 80–94. Среднеквадратичное отклонение тангенса угла диэлектрических потерь σtgδ, 
наоборот, уменьшается в области высоких частот.

Пробивное напряжение пленочной структуры Ti/Al2O3/BaTiO3 составляло 14 В для пяти-
слойной пленки BaTiO3, а после наращивания добавочной пятислойной пленки BaTiO3 уве-
личилось до 38 В. Полагая, что толщина добавочной пятислойной пленки BaTiO3 в структу-
ре Ti/Al2O3/BaTiO3 такая же, как и на кремнии, и по данным СЭМ составляет 340 нм, оценивали, 
что электрическая прочность (напряженность электрического поля, при которой достигается 
пробой) ксерогеля титаната бария должна составлять ∼70 B/мкм. 

Многослойные пленки ксерогелей в сочетании с фотолитографией и мокрым химическим 
травлением пригодны для формирования фотолитографических рисунков. Примеры таких изо-
бражений приведены на рис. 4, 5. Для формирования канального волновода из ксерогеля Al2O3 
методом центрифугирования на кремниевую подложку наносили 15 слоев золя Al2O3, термо-
обработку каждого слоя проводили при 300 °С. СЭМ-изображения канального волновода Al2O3 
на кремнии  приведены на рис. 4. Структуры канального волновода и микродиска, изображенные 
на рис. 5, были сформированы на термически окисленных кремниевых подложках нанесени-
ем пяти слоев золя BaTiO3 методом центрифугирования с последующей сушкой при температу-
ре 200 °С и термообработкой при 450 °С. 

Рис. 4. СЭМ-изображение дорожек на сколе образца с 15 слоями Al2O3 
(температура отжига каждого слоя 300 °С): на вставке – вид сверху

Fig. 4. SEM image of tracks on a cleavage of a sample with 15 layers of Al2O3 
(annealing temperature of each layer is 300 °C): inset – top view

 а  b
Рис. 5. Структуры BaTiO3/SiO2 микродиска (а) и канального волновода на кремнии (b)

Fig. 5. BaTiO3/SiO2 structures of microdisc (а) and channel waveguide on silicon (b)
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Для корректной оценки волноводных потерь и их снижения в канальных волноводах на раз-
личных подложках потребуется формирование качественного слоя с низким показателем прелом-
ления между подложкой и волноводом, что является предметом дальнейших исследований. Разви-
тие технологии микродисков и волноводов перспективно для элементной базы оптоэлектроники. 
Микродиски, легированные люминесцирующими ионами и синтезированные золь-гель-методом, 
могут найти применение в микролазерах с генерацией моды шепчущей галереи, в том числе в со-
четании с канальными волноводами на одной подложке [6].

Заключение

Золь-гель-методом синтезированы многослойные пленочные структуры из пленок ксерогелей 
титаната бария на подложках из титана и кремния. Для структур на подложках из титана с до-
полнительным слоем из оксида алюминия среднее значение емкости, измеренное в течение года 
хранения образца, составило 700 пФ для частоты 200 Гц и 500 пФ – для 200 кГц. Элект рическая 
прочность ксерогеля титаната бария составила приблизительно 70 B/мкм. Показана возможность 
изготовления планарных структур из микродисков и канальных волноводов методом фотолито-
графии и мокрого химического травления, что в дальнейшем будет использовано для изучения 
волноводных потерь и перераспределения оптических мод в структуре волновод/микрорезонатор.

Работа выполнена при финансовой поддержке задания 2.02 ГПНИ «Материаловедение, но-
вые материалы и технологии», задания 1.4 ГПНИ «Химические процессы, реагенты и техноло-
гии, биорегуляторы и биооргхимия» и проекта Белорусского республиканского фонда фундамен-
тальных исследований № Т23РНФ-147.
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