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硅片上集成高介电调谐率的柱状纳米晶 BaTiO3 铁电薄膜 

赵玉垚 1, 欧阳俊 1,2 
(1. 山东大学 材料科学与工程学院, 材料液固结构演变与加工教育部重点实验室, 济南 250061; 2. 齐鲁工业大学

(山东省科学院) 化学与化工学院, 济南 250353)  

摘 要: 钛酸钡(BaTiO3)具有优异的介电、铁电、压电和热释电等性能, 在微电子机械系统和集成电路领域具有广泛

的应用。降低 BaTiO3 薄膜的制备温度使其与现有的 CMOS-Si 工艺兼容, 已成为应用研究和技术开发中亟需解决的

问题。本研究引入与 BaTiO3 晶格常数相匹配的 LaNiO3 作为缓冲层, 以调控其薄膜结晶取向, 在单晶 Si(100)基底上

450 ℃溅射制备了结构致密的柱状纳米晶 BaTiO3 薄膜。研究表明：450 ℃溅射温度在保持连续柱状晶结构和(001)

择优取向的前提下, 能获得相对较大的柱状晶粒(平均晶粒直径 27 nm), 一定残余应变也有助于其获得较好的铁电

和介电性能。剩余极化强度和最大极化强度分别达到了 7 和 43 C·cm–2。该薄膜具有良好的绝缘性, 在 0.8 MV·cm–1

电场下, 漏电流密度仅为 10–5 A·cm–2。其相对介电常数 r 展现了优异的频率稳定性：在 1 kHz 时 r 为 155, 当测试

频率升至 1 MHz, r 仅轻微降低至 145。薄膜的介电损耗较小, 约为 0.01~0.03 (1 kHz ~ 1 MHz)。通过电容–电压测

试, 该薄膜材料展示出高达 51%的介电调谐率, 品质因子亦达到 17(@1 MHz)。本研究所获得的 BaTiO3 薄膜在介电

调谐器件中有着良好的应用前景。 
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Columnar Nanograined BaTiO3 Ferroelectric Thin Films Integrated 
on Si with a Sizable Dielectric Tunability 

ZHAO Yuyao1, OUYANG Jun1,2 

(1. Key Laboratory for Liquid-Solid Structure Evolution and Processing of Materials, School of Materials Science and 
Engineering, Shandong University, Jinan 250061, China; 2. School of Chemistry and Chemical Engineering, Qilu University of 
Technology (Shandong Academy of Sciences), Jinan 250353, China) 

Abstract: BaTiO3 has a wide range of applications in microelectromechanical systems and integrated circuits due to 

its excellent dielectric, ferroelectric, piezoelectric, and pyroelectric properties. For the applied research and device 

applications of BaTiO3 films, reducing its deposition temperature to be compatible with the CMOS-Si technology is an 

important challenge. Here, with the help of a LaNiO3 buffer layer which has a closely-matched lattice with BaTiO3, 

(001)-textured BaTiO3 films were sputter-deposited at 450 ℃ on single crystalline Si(100) substrates, which consist 

of well-cryotallized, evenly-distributed columnar nanograins with an average grain size of 27 nm. Our result showed 

that this deposition temperature can maintain the columnar nanograin structure with a relatively large grain size, 
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leading to a good ferroelectric performance. In addition, a small residual strain on Si was also helpful to improve its 

ferroelectric and dielectric properties. The remnant polarization and saturated polarization of these BaTiO3 films 

reached 7 and 43 C·cm–2, respectively, while leakage current densities were as low as 10–5 A·cm–2 at an applied 

electric field of 0.8 MV·cm–1. These BaTiO3 films also displayed excellent frequency stability with a low dielectric 

loss. The relative dielectric constant was measured to be ~155 at 1 kHz, slightly being reduced to ~145 after the 

frequency increased to 1 MHz. Meanwhile, the dielectric loss slightly increased from 0.01 at 1 kHz to 0.03 at 1 MHz. 

Lastly, through capacitance-voltage (C-V) tests, these films exhibited a large dielectric tunability of ~51% and a 

figure of merit (FOM) of ~17 (@1 MHz). These films have a good potential for applications in tunable dielectrics. 

Key words: silicon; BaTiO3; ferroelectric film; columnar nanograins; dielectric tunability; figure of merit  

BaTiO3 基薄膜具有优异的铁电、介电和压电等

性能, 可广泛应用于介电调谐器件、移相器、介电

电容器、存储器、能量收集器等电子器件中[1-5]。本

研究着重为介电调谐器件提供研究思路, 该类器件

需要尽可能高的介电调谐率和尽可能低的介电损耗, 

从而保证器件的高调谐范围、高品质因子(Figure of 

merit, FOM)以及高信号传输效率[6-9]。因此, 提高介

电调谐率并降低介电损耗成为相关研究的重点。 

介电损耗是制约介电调谐器件应用的重要因素, 

降低介电损耗是提高调谐效率的关键。两步放电等

离子烧结制备晶粒取向的钙钛矿陶瓷, 然后设计层

状结构使其产生位错堆垛, 能有效地消除陶瓷内部

的氧空位, 极大提高介电调谐率并有效地控制介电

损耗[10]。另外, 也可对钙钛矿陶瓷进行掺杂, 使其

处于多相共存的状态, 易于形成多重极化, 从而使

材料的铁电、介电等性能达到综合最优[11-12]。 

近年来, 包括介电调谐器件在内的电子元器件

趋向于小型化和集成化。提高薄膜材料的介电调谐

率和品质因子已经成为研究的重点。山东大学张伟

等[6]用磁控溅射法在 SrTiO3基底上 700 ℃制备了不

同晶体取向的外延 BaTiO3 铁电薄膜 , 当外延

BaTiO3铁电薄膜取向为(110)时, 介电调谐率和介电

损耗均达到最大值。剑桥大学 SANGLE 等[13]通过对

顺电相的 SrTiO3进行掺杂, 在 SrTiO3基底上 750 ℃

制备了高四方度的 SrTiO3-Sm2O3 纳米复合薄膜, 该

薄膜具有优异的介电调谐率和品质因子。山东大学

郝兰霞等 [14]通过应变调控 , 在 600 ℃成功地在

SrTiO3 基底上溅射获得了介电调谐性能优异的

(K0.5,Na0.5)NbO3 薄膜。电子科技大学陈宏伟等[15]讨

论了不同晶粒尺寸对 Ba0.6Sr0.4TiO3 薄膜介电调谐性

能的影响, 并得到如下结论: 在一定的晶粒尺寸范

围内, 介电调谐率随着晶粒尺寸的增大而增大。 

显然, 调控结晶取向和残余应变, 以及控制晶

粒尺寸, 可以优化薄膜的介电调谐率和品质因子。

但是, 该类工作中常用的高热处理温度(>500 ℃)和氧

化物基底, 与 CMOS-Si 技术不兼容[16]。为了更好地

满足应用要求, 本研究采用 LaNiO3 缓冲层, 利用

LaNiO3 在低温即可生长为(100)高度取向膜层的优

势, 在低温引导BaTiO3生长为具有柱状纳米晶结构

的(00l)择优取向薄膜[17]。此外, 在硅上的低温溅射, 

又使得 BaTiO3 薄膜产生了面内的压缩应变[17]。结

合这些结果, 本研究在低制备温度下在硅基底上获

得了柱状纳米晶BaTiO3铁电薄膜, 其电学性能尤其

是介电调谐性能表现优异。 

1  实验方法 

实验采用中国科学院安徽光学精密机械研究所

的 BaTiO3, LaNiO3 陶瓷靶材(直径 ϕ=50 mm, 厚度 

t=5 mm, 纯度均为 99.99%)以及单晶(100)Si 基片 

(10 mm×10 mm×0.5mm)。中诺新材(北京)科技有限

公司提供了 Pt, Ti 的金属靶材(直径 ϕ=50 mm, 厚度

t=5 mm, 纯度均为 99.99%), 以及 Au 靶材(直径

ϕ=58 mm, 厚度 t=0.2 mm, 纯度为 99.99%)。利用磁

控溅射法(沈阳科友真空技术有限公司, MS500B 磁

控溅射仪)制备了高调谐率、高品质因子的 BaTiO3

铁电薄膜。 

首先, 单晶 Si(100)基底依次用丙酮、无水乙醇

超声清洗, 再用去离子水冲洗后, 高纯氮气吹干, 

固定在基片架上并放入腔室中。抽真空至 2×10–4 Pa

后通入纯 Ar(流量 39 sccm)并调节气压至 2.1 Pa, 在

10 ℃/min 的升温速率下, 升温至 300 ℃。在 0.3 Pa

气压下镀底电极 Ti~5 min, Pt~15 min, 所得到的电

极层厚度为 Ti~10 nm, Pt~130 nm。然后, 调节气压

至 2.1 Pa 并以 10 ℃/min 升温至 450 ℃, 分别通入

Ar、O2, 流量比为 Ar : O2=4 : 1, 调节气压至 0.3 Pa。

镀 LaNiO3缓冲层~25 min, 厚度~80 nm。保持氩氧流 
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量比不变, 调气压至 1.2 Pa, 镀BaTiO3铁电层~80 min, 

控制厚度约为 250 nm。镀膜结束后保持气氛、气压

参数不变, 保温 15 min 以提高薄膜的晶化质量。在

降温过程(降温速率 10 ℃/min, 从镀膜温度降至室

温)使用无氩气的富氧气氛(氧气流量 40 sccm, 气压

2.5 Pa), 以减少 BaTiO3 薄膜内的氧空位, 使其形成

高电阻率的 P 型半导体[18]。500 ℃制备 BaTiO3 铁

电薄膜的过程与上述过程类似, 在 500 ℃镀 LaNiO3

缓冲层和 BaTiO3 铁电层, 其他条件均保持一致。所

得样品使用 X 射线衍射仪(XRD, 日本理学株式会

社, Dmax-2500PC, Ni 过滤的 CuKα辐射源)进行物相

分析。样品经离子减薄后, 使用透射电镜(TEM, 日

本电子株式会社, JEM-2010)进行微观结构分析。 

为进行电学性能测试, 在样品上镀一层顶电极, 

靶材为 Au。利用自制掩模版和小型离子溅射仪(北

京中科科仪, SBC-12)在薄膜样品表面上镀了直径

为 0.2 mm 的 Au 顶电极阵列。利用铁电综合测试仪

(Radiant Precision LC)测试 BaTiO3 薄膜室温下的极

化(P-E)和漏电流(J-E)曲线。使用 LCR 精密数字电

桥(TH2838H, 同辉电子)在室温下测试样品在不同

频率下的介电常数(εr-f)和介电损耗(tanδ-f)曲线, 以

及在不同电场下的介电常数 εr-E 和介电损耗 tanδ-E
曲线。 

2   结果与讨论 

2.1  BaTiO3 薄膜的物相分析 

图 1是对不同温度下获得的BaTiO3薄膜的物相

分析。图 1(a)中, XRD 扫描结果显示, 450 ℃/500 ℃制

备的 BaTiO3 薄膜均为四方铁电相并呈现(00l)择优

取向。由于四方相的极化轴为 c 轴, 所以该取向有

利于提高 BaTiO3 铁电薄膜的极化强度[19]。图 1(b)

为从图 1(a)中 BaTiO3/LaNiO3 (002)/(200)峰附近截

取的 XRD 图谱。图 1(b)中 BaTiO3 薄膜的(002)峰相

对标准峰(黑色虚线)向小角度偏移, 说明其面外 c

轴伸长, 由泊松效应可推出面内存在压缩应变, 而

且该应变在 450 ℃制备的薄膜中比较大。这是因为

基底 Si(100)面和 BaTiO3(001)面之间, 存在~ –4%的

初始压缩应变 (硅 a[110]=0.384 nm, BaTiO3 a[100]= 

0.3994 nm)。随着镀膜温度升高, 这一应变会在正的

热应变和高温应力松弛的共同作用下逐渐变小[17,20]。根

据三维虎克定律, 估算 450 ℃/500 ℃制备 BaTiO3

薄膜的面内压缩应变分别为–1.2%和–0.5%。薄膜的

平均晶粒大小则可根据谢乐公式
cos

K
D

B




 估算 , 

其中, D 为平均晶粒尺寸, K 为谢乐常数, K=0.89, λ
为 X 射线波长, 取 λ=0.154056 nm, B 为衍射峰的半

高宽, θ对应峰的布拉格衍射角。根据该式, 450 ℃

制备 BaTiO3 薄膜的平均晶粒尺寸为~27 nm, 而

500 ℃制备为~37 nm。这是因为后者的制备温度更

接近于理论外延生长温度, 即镀膜的“过冷度”较低, 

不利于晶粒形核而有利于晶粒长大[17,21], 导致 500 ℃

制备的 BaTiO3 薄膜晶粒尺寸较大。而 450 ℃对应

较高的“过冷度”, 晶粒的形核速率高于长大速率, 

所以薄膜由数量较多的小晶粒组成[17]。此外, 图 1(b)

插图显示, 500 ℃制备的 BaTiO3 薄膜含有较多的非

(001)取向晶粒即(111)以及{110}取向晶粒。 

2.2  BaTiO3 薄膜的微观结构分析 

图 2(a ,  d )分别是 450 和 500 ℃  制备的

BaTiO3/LaNiO3/Pt/Ti/Si(100)薄膜异质结构的低倍断

面透射电镜图, 其中各层厚度为：Ti~10 nm, Pt~130 nm, 

缓冲层 LaNiO3~80 nm, 铁电层 BaTiO3~250 nm, 且

各层之间的界面清晰明了。在更高放大倍数的图 2(b, c)

中, 450 ℃制备的 BaTiO3 铁电薄膜中由 LaNiO3 缓 

 

 
 

图 1  BaTiO3 薄膜的物相结构分析 

Fig. 1  Phase structure analyses of BaTiO3 films 
(a) XRD patterns of BaTiO3 films deposited at different temperatures; (b) Magnified area near BaTiO3(002)/LaNiO3(200)  

peaks from (a) with inset showing XRD patterns over 20°–50° at a low scanning rate (1 (°)/min) 
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图 2  (a–c) 450 ℃和(d–f) 500 ℃沉积 BaTiO3 薄膜的纳米结构 

Fig. 2  Nanostructures of BaTiO3 films deposited at (a–c) 450 ℃ and (d–f) 500 ℃ 
(a–c) 450 ℃-deposited BaTiO3 film: (a) Low magnification cross-sectional TEM image; (b) Low-resolution TEM image of the interface between 

LaNiO3 and BaTiO3; (c) High-resolution TEM image of the interface between LaNiO3 and BaTiO3 with the yellow dashed line showing the interface 
of LaNiO3/BaTiO3, while the white dashed lines showing a conformally grown BaTiO3 nanograin from its interface with LaNiO3 

 (d–f) 500 ℃-deposited BaTiO3 film: (d) Low magnification cross-sectional TEM image; (e) Low-resolution TEM image of the interface  

between LaNiO3 and BaTiO3; (f) High-resolution TEM image of the interface between LaNiO3 and BaTiO3 with the yellow dashed line  
showing the interface of LaNiO3/BaTiO3 

 

冲层向BaTiO3铁电层连续生长的柱状纳米晶, 其晶

粒直径/尺寸约为 21 nm。而在 500 ℃制备的 BaTiO3

薄膜中 (图 2(e~f)), 由于较低的镀膜 “过冷度 ”, 

LaNiO3 缓冲层晶粒持续长大且多有连结 , 使

BaTiO3 层的晶粒异常长大并失去了连续、均匀生长

的柱状晶形貌。 

2.3  BaTiO3 薄膜的电学性能 

图 3中展示了不同制备温度下BaTiO3铁电薄膜

的电学性能, 其结果表明, 柱状晶结构对 BaTiO3 薄

膜的铁电、介电性能影响显著。在图 3(a)中, 比较

了同一电场下(4 MV·cm–1) 450 ℃/500 ℃制备的

BaTiO3 薄膜的电滞回线(P-E loop @1 kHz), 由于薄

膜具有完整的柱状晶结构和较大的面内压缩应变,  

450 ℃制备的 BaTiO3 薄膜展示了更好的铁电性：更

大的饱和极化以及更高的回线饱和度。在E=4 MVcm–1, 

450 ℃/500 ℃制备的 BaTiO3 铁电薄膜的最大极化

强度 Pm 分别达到 30 和 19 µC·cm–2。前者的最大极

化高于后者, 而且由于 450 ℃制备的薄膜有着连续

完整的柱状晶结构和更小的晶粒尺寸, 这导致击穿

场 Eb 更大[22]。当电场增强到 7 MVcm–1, 450 ℃制

备 BaTiO3 薄膜的剩余、自发极化强度以及最大极化

强度分别达到了 7、21 和 43 µC·cm–2。最大极化强

度 Pm, 包括铁电部分的自发极化贡献(图 3(a)中标

出 ) ,  以 及 线 性 介 电 部 分 的 贡 献 [ 1 7 ] ,  即

m s 0 rεP P E   , r 为电场 E 下的相对介电常数。

图 3(b)展示了 BaTiO3铁电薄膜的最大极化强度 Pm、

自发极化强度 Ps以及两者差值 Pm–Ps随电场的变化

曲线, 分别对应总极化强度、铁电极化和介电极化

贡献部分。由图中可见, 450 ℃制备的 BaTiO3 薄膜, 

其自发极化强度稍高于 500 ℃制备的 BaTiO3 薄膜, 

这与 XRD 结果反映的较大的面内压缩应变(图 1(b))

相符。在同一电场下, 450 ℃制备的 BaTiO3 薄膜还

具有更高的线性介电极化 Pm–Ps(对应的介电常数亦

更高)。由此可知, 450 ℃薄膜的 Pm 较高, 来源于增

强的铁电和介电两部分性能。前者与其应变状态有

关(图 1(b)), 而后者与 Cheng 等[23]报道的结果一致, 

即柱状晶结构对于提高介电常数具有正面影响：柱

状晶结构越均匀连续, 薄膜的介电常数就越大。更

进一步地, 可以通过 Pm–Ps 来计算 BaTiO3 薄膜在电

场 E 下的相对介电常数 r  , 即 r m s 0( ) / ( )P P E    。

计算结果见图 4, 与通过电容-电压曲线(C-V)得到的

介电调制(即 r  (E)-E)结果进行直接比较。从图 4(a,b)

对照可见, 这两种方法测得的介电调制结果非常相

似。图 3(c)中比较两类 BaTiO3 薄膜的介电常 
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图 3  BaTiO3 薄膜的电学性能 

Fig. 3  Electrical performance of BaTiO3 films 
(a) Standard P-E hysteresis loops; (b) The maximum polarization (Pm) and self-polarization (Ps), as well as Pm–Ps of the BaTiO3 films as  

functions of the applied electric field; (c) Small-field (Vp-p=1 V) dielectric constant and loss tangent as functions of the measuring  
frequency (εr-f and tanδ-f); (d) Leakage current density vs the applied DC electric field 

 

 

 

图 4  BaTiO3 薄膜的介电调谐性能 

Fig. 4  Dielectric tunability performance of the BaTiO3 films 
Dielectric constant (εr) as a function of E from (a) P-E and (b) C-V test results with loss tangent as a function of E;  

(c) Dielectric tunability and figure of merit as functions of E with data points taken from (b); (d) Comparison with other leading 
 ferroelectric films in dielectric tunability and deposition temperature 
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数和介电损耗(εr-f 和 tanδ-f, f=1 kHz ~ 1 MHz, Vp-p= 1 V), 

在 1 kHz的测试频率下, 450和 500 ℃制备薄膜的介

电常数分别为 155 和 79, 这是因为 450 ℃制备的薄

膜具有连续、均匀、(001)择优取向的柱状晶结构, 而

在 500 ℃ 制备 BaTiO3膜中, 连续、均匀的柱状晶结

构被破坏, 沿其厚度方向排布有多个(001)晶粒, 它们

之间由非(001)晶粒, 比如(110)(图 2(e))晶粒相连接。

这样的结构会导致薄膜介电常数下降[23]。在 f=1 kHz

时, 450 和 500 ℃制备薄膜的介电损耗分别为 0.01 和

0.03, 且随测试频率增加到 1 MHz, 介电损耗仅增加到

0.03 和 0.08。这证明了两种薄膜都具有较好的电学品

质, 前者损耗较低的原因与其较低的镀膜温度有关, 

即减少了因热激活而产生的缺陷数量。最后, 图 3(d)

中展示了两类薄膜的静态漏电流曲线, 由于 450 和 

550 ℃温度制备的BaTiO3薄膜均经历了在富氧气氛中

的保温和降温过程, 因此, 两者均为电阻率较高的P型

半导体[18], 有利于减小漏电流。在 800 kV·cm–1的电场

下, 两类薄膜的漏电流基本无差别, 均为~10–5 A·cm–2。 

2.4  BaTiO3 薄膜的介电调谐性能 

图 4 为 450 ℃/500 ℃制备的 BaTiO3 薄膜的介

电调谐性能。由于应变松弛以及失去了连续、均匀

的柱状晶形貌 , 500 ℃制备的薄膜的铁电性降低  

(图 3(a)), 因此 r  (E)-E 特征曲线呈现较弱的电场响

应, 如图 4(b)所示。这与通过电滞回线(P-E)计算得

到的 r  (E)-E 关系(图 4(a))一致。在 1.6 MVcm–1 电

场下(V=40 V), 介电调谐率(T = 0 E

0

100%
 



 )仅为

29%, 并且因其稍高的介电损耗(~0.08@1 MHz), 其

品质因子仅为 3.8。而对于 450 ℃制备的 BaTiO3 薄

膜, 其较强的铁电性导致了介电常数的高电场可调

性。如图4(b)所示, 该薄膜的介电调谐率在1.6 MVcm–1

的电场下达到了~51%, 并且因其较小的介电损耗

(~0.03@1 MHz), 其品质因子达到~17。图 4(c)总结了

这两种薄膜的介电调谐率和品质因子随电场变化的

关系。最后, 图 4(d)对比了不同薄膜材料的介电调

谐率和沉积温度。铅基薄膜材料具有很高的介电调

谐率, 由于环境保护问题, 应用受到了限制。更重要

的是, 无论是铅基还是无铅材料, 文献中报道的高

介电调谐率工作基本都是在高温处理(≥600 ℃)的

外延或高度取向薄膜中获得的。本研究的最大特色, 

就是在与CMOS-Si兼容的低温制备工艺下, 获得了

可与高温沉积薄膜相媲美的高介电调谐率。本工作

使用的材料是非掺杂的钛酸钡, 因此可以预见, 如

果使用成分优化的掺杂或固溶钛酸钡材料, 通过本

研究的制备方法获得的薄膜, 可以展现更好的介电

调谐性能。 

3  结论 

本工作引入 LaNiO3 缓冲层使 BaTiO3 铁电薄膜

能够在中低温下溅射生长, 其特征微观结构为(00l)

择优取向的柱状纳米晶结构。在保证完整柱状晶结

构的前提下, 在单晶 Si基底上 450 ℃生长了铁电性

良好的 BaTiO3 薄膜。得益于大的自发极化强度以及

来自线性介电部分 , 最大极化强度 Pm 可达

~43 µC·cm–2。该薄膜介电调谐性能优异, 介电调谐

率~51%, 品质因子~17(@1.6 MV·cm–1, 1 MHz)。其

介电常数亦具有良好的频率稳定性 , 在 1 kHz~ 

1 MHz 的频率变化范围内, 介电常数仅下降了 6.4%, 

并且介电损耗保持在较低的水平(0.01~0.03)。本工

作制备的BaTiO3铁电薄膜, 在介电调谐器件领域有

较好的应用前景。 
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