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Abstract

The present work focuses on the structural, morphological and dielectric
characterization of barium titanate films (BTO or BaTiO3 due to its chemical formula)
deposited by spin coating on crystalline silicon (Si) substrates and CPW resonators
using the Sol-Gel technique with a Ba/Ti molar ratio of 0.5/0.5. The coplanar
waveguides were manufactured on alumina substrates (Al203) with 3 um of gold (Au)
metallization using the laser ablation technique. The scanning electron microscopy
(SEM) with X-ray energy dispersion spectrometry (EDS) showed the existence of a
BTO film with an elementary composition of 14.62% barium and 5.65% titanium, with
a thickness of 0.77 um measured using the profilometric mode of the atomic force
microscopy (AFM). Dielectric characterization was carried out by comparing the
frequency response (parameter Sz1) of a CPW resonator with deposited BTO film
and another reference resonator (without film) using a network vector analyzer
(VNA). These measurements are compared in turn with computational simulations
to obtain the dielectric properties. For the BTO film was determined a relative
dielectric constant constant (er) of 160 with a loss tangent (Tand) of 0.012 for a

frequency of 3.60 GHz. The dielectric constant constant and the ferroelectric
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property of the material produced are quite promising for applications in microwave
circuits, such as miniaturization and tuning.

Keywords: dielectric constant; ferroelectrics; microwave materials; loss tangent;
Sol-Gel; thin films.

Caracterizacion en frecuencia de microondas de peliculas de titanato de
bario obtenidas via Sol-Gel

Resumen

El presente trabajo se centra en la caracterizacion estructural, morfolégica y
dieléctrica de peliculas de titanato de bario (BTO o BaTiOs por su férmula quimica)
depositadas mediante la técnica que proporciona recubrimiento por medio de un
sistema de rotacién (spin coating) sobre substratos de silicio cristalino (Si) y
resonadores CPW a través del método Sol-Gel, utilizando una relacion molar Ba/Ti
de 0.5/0.5. Las guias de ondas se fabricaron sobre substratos de alumina (Al203)
con 3 um de metalizacién en oro (Au) empleando la técnica de ablacion laser. La
microscopia electronica de barrido (SEM) con espectrometria de dispersion de
energia de rayos X (EDS) permitié evidenciar la existencia de una pelicula de BTO
con una composicion elemental de 14.62 % de bario y 5.65 % de titanio, ademas de
un espesor de 0.77 um medido utilizando la modalidad perfilométrica de la
microscopia de fuerza atomica (AFM). La caracterizacion dieléctrica se llevé a cabo
mediante la comparacion de la respuesta en frecuencia (parametro S21) de un
resonador CPW con pelicula de BTO depositada y otro resonador de referencia (sin
pelicula) usando un analizador vectorial de red (VNA). Estas medidas se comparan
a su vez con simulaciones computacionales para obtener las propiedades
dieléctricas. Para la pelicula de BTO se determind una constante dieléctrica relativa
(er) de 160 con tangente de pérdida (Tand) de 0.012 para una frecuencia de 3.60
GHz. La constante dieléctrica y la propiedad ferroeléctrica del material elaborado
son caracteristicas bastante promisorias para aplicaciones en circuitos de
microondas, tales como miniaturizacion y sintonizabilidad.

Palabras clave: constante dieléctrica; ferroeléctricos; materiales en microondas;

peliculas delgadas; Sol-Gel; tangente de pérdida.
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Caracterizacao e Frequéncia de Micro-ondas de Peliculas de Titanato de
Bario Obtidas Via Sol-Gel

Resumo

O presente trabalho centra-se na caracterizacdo estrutural, morfoldgica e dielétrica
de peliculas de titanato de bario (BTO ou BaTiOs por sua formula quimica)
depositados mediante a técnica que proporciona recobrimento por meio de um
sistema de rotacdo (spin coating) sobre substratos de silicio cristalino (Si) e
ressonadores CPW mediante a técnica Sol-Gel, utilizando uma relagdo molar Ba/Ti
de 0.5/0.5. As guias de ondas fabricaram-se sobre substratos de alumina (Al203)
com 3 um de metalizacdo em ouro (Au) empregando a técnica de ablacéo laser. A
microscopia eletrénica de varredura (SEM) com espectrometria de dispersédo de
energia de raios X (EDS) permitiu evidenciar a existéncia de uma pelicula de BTO
com uma composicao elementar de 14.62 % de bario e 5.65 % de titanio, ademais
de uma espessura de 0.77 um medido utilizando a modalidade perfilométrica da
microscopia de forca atbmica (AFM). A caracterizacao dielétrica levou-se a cabo
mediante a comparacdo da resposta em frequéncia (parametro S21) de um
ressonador CPW com pelicula de BTO depositada e outro ressonador de referéncia
(sem pelicula) usando um analisador vectorial de rede (VNA). Estas medidas
comparam-se a sua vez com simulacbes computacionais para obter as
propriedades dielétricas. Para a pelicula de BTO determinou-se uma constante
dielétrica relativa (er) de 160 com tangente de perda (Tand) de 0.012 para uma
frequéncia de 3.60 GHz. A constante dielétrica e a propriedade ferroelétrica do
material elaborado sdo caracteristicas bastante promissoras para aplicacées em
circuitos de micro-ondas, tais como miniaturizacdo e sintonizabilidade.

Palavras chave: constante dielétrica; ferroelétricos; materiais em micro-ondas;

peliculas finas; Sol-Gel; tangente de perda.
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|. INTRODUCCION

Los materiales ferroeléctricos se caracterizan por presentar una polarizacion
espontanea en ausencia de campo eléctrico [1]. Esta particularidad ha llevado a las
industrias electronicas a utilizar estos materiales en la region de los GHz para la
optimizacién y la miniaturizacion de aparatos de medicion, analizadores de
frecuencia y telefonia [2]. Uno de los materiales ferroeléctricos mas comun para ser
aplicado en sintonizaciéon en frecuencia de microonda es el titanato de bario (BTO
o BaTiOs por su férmula quimica) [3-7]. Dicho proceso se puede realizar
depositando peliculas del material mediante sintesis Sol-Gel sobre resonadores
elaborados en guias de onda coplanar (Coplanar Waveguide, CPW) [8-9].

El proceso Sol-Gel consiste en la preparacion de una solucion coloide estable (“Sol”)
a partir de precursores que producen una red de éxido macromolecular, que gelifica
en una pelicula cuando se seca [10-11]. Autores como O. Harizanov et al, S. Sharma
et al, y D. Tripkovic et al, utilizaron la sintesis Sol-Gel para obtener peliculas
delgadas de BTO por medio de técnicas de deposicibn como dip coating, spin
coating e Inkjet, respectivamente [10, 12-13]. En este trabajo se presenta la
caracterizacion dieléctrica del BTO, de modo que sea posible asegurar una &r alta

bajo condiciones estructurales y morfoldgicas aceptables.

Il. METODOS

A. Preparacion de BTO via Sol-Gel

Se adapt6 en via humeda y a temperatura ambiente (22 °C) el procedimiento para
el método Sol-Gel reportado por Balachandran et al [14], usando como precursores
el is6propoxido de titanio (IV) o TTIP (Alfa A13703) y el acetato de bario (Merck).
En este sentido, se mezclaron 0.387 g de acetato de bario en 3.0 ml de agua
desionizada con agitacion constante a 320 rpm hasta que se disolvid
completamente el acetato de bario (solucion 1). Luego, se afiadieron 3.0 ml de acido
acético en 0.468 ml de TTIP hasta obtener una mezcla homogénea (solucién 2).
Posteriormente, se mezclas las dos soluciones con una proporcion molar Ba/Ti de

0.5/0.5. Luego, se agrego etilenglicol en relacion 1:1 con respecto al 4cido acético.
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La deposicion de BTO se realiz6 a temperatura ambiente (22 °C) sobre substratos
de silicio cristalino y resonadores CPW, usando un spin coater a 2000 rpm por cinco
segundos. Los substratos recubiertos se secaron a temperatura ambiente y se
sometieron a un tratamiento térmico con temperatura de subida de 400 °C (1
°C/min), manteniéndolas a 900 °C (5 °C/min) durante una hora, para luego dejarlas
enfriar por conveccion natural durante 12 horas hasta alcanzar temperatura

ambiente.

B. Caracterizacion de peliculas de BTO

1) Microscopia de fuerza atémica. La medicion del espesor para los substratos de
silicio cristalino y resonadores CPW con pelicula de BTO se realiz6 usando el modo
de contacto intermitente sin realizar preparacion previa de la muestra. Para ello, se
empled un microscopio Nanosurf ®, modelo Easyscan2 AFM, usando una sonda
CT170R-25 con forma conico de 15 um de altura, radio de curvatura de 8 nm y
frecuencia de resonancia de 170 kHz.

2) Microscopia electronica de barrido. El analisis de microscopia electronica de
barrido (SEM) permiti6 determinar la morfologia del BTO sin una preparacion
especial de la muestra. Se utilizé un microscopio Phenom G2 pro® con un voltaje
de 7 kV.

3) Espectroscopia de dispersidon de energia de rayos X. El analisis EDS brindo
informacion acerca de la composicion elemental del material evaluado, mediante el
uso de un microscopio JEOL-JSM 6490LV® termoidnico con un voltaje de 16 kV.
Antes de realizar el andlisis, las muestras fueron cubiertas con oro mediante el
proceso de sputtering.

4) Caracterizacion dieléctrica. Para realizar la caracterizacion dieléctrica se
elaboraron resonadores CPW descritos por Marulanda et al [15]. La Figura la
muestra las dimensiones estructurales del CPW que consta de una linea central
conductora (s), dos planos de tierra (g), gap (w), un espesor de metalizacién en oro
(t), un substrato de alimina pulida que cubre toda la altura h y con permitividad
relativa (er = 9.8). Adicionalmente, se muestran los pardmetros a, b y ¢ que hacen

referencia a los parametros geométricos del CPW. Con los parametros anteriores,
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se definié el disefio (Figura 1b), para luego elaborar el modelo de la configuracién
en CAD y usar un plotter marca LPKF ProtoMats® para fabricar los resonadores

CPW (Figura 2).

a) - 2c -
- -.2b.. -
: i B
‘ )
‘ > h

Fig. 2. Elaboracion de resonadores CPW. a) Vista superficial del substrato dieléctrico, b) Disefio en
CAD de la linea de transmision CPW, c) Trazado sobre el substrato dieléctrico, d) Imagen de SEM

del trazado.

Se aisl6 1.00 mm de cada borde del circuito CPW con cinta para vacio y alta
temperatura (Figura 3), para medir el espesor y realizar correctamente las

conexiones al analizador vectorial de red (VNA).
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Borde sin recubrimiento ———J

Fig. 3. Bordes aislados del resonador CPW.

5) Respuesta en Frecuencia de los circuitos resonadores. Se utiliz6 un VNA
marca Agilent E5S063A® de dos puertos con rango de medicion entre 0.1 a 8.5 GHz
y sin preparacion previa de los circuitos que se acoplaron a un ensamble coaxial
tipo RP SMA (Figura 4). La medicién de la respuesta en frecuencia del CPW+DUT
se realiz6 para resonadores con y sin pelicula de BTO, para evaluar el

desplazamiento en las medidas de los parametros S.

Fig. 4. Caracterizacion dieléctrica. a) Resonador CPW ubicado en ensamble coaxial tipo RP SMA,

b) Analizador vectorial de red.
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Ill. RESULTADOS

A. Caracterizacion estructural y morfoldgica

En la Figura 5a se evidencia por la diferencia en la tonalidad la presencia de la
pelicula de BaTiOs con espesor de 0.77 um (770 nm); y se observan defectos
superficiales o rayas que se generaron por la accion del laser durante el proceso de
impresion del circuito CPW (Figura 3d). La Figura 5b muestra la pelicula de BaTiOs
con presencia de nanoparticulas separadas con forma esféricas y tamafio promedio

aproximado de 4.10 + 0.46 um (4100 + 460 nm).

50 mm

Fig. 5. Morfologia de la pelicula de BaTiOs. a) Interfase entre la metalizacion de oro (a la derecha)
del resonador CPW y la pelicula de BaTiOs (a la izquierda), b) Pelicula de BaTiO3 depositada
sobre el resonador CPW.

El analisis EDS se realizé para capas de BTO depositadas sobre un substrato de
silicio cristalino; estas capas sumaron un espesor neto de 0.55 um (550 nm). En la
Figura 6 se observa para las capas de BTO depositadas sobre una morfologia
superficial que es granular y estd compuesta de particulas individuales con tamafos
homogéneos de aproximadamente 0.71 + 0.37 um (710 + 370 nm), lo que se

atribuye al proceso de sintesis en fase liquida [7]. El analisis elemental EDS
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evidencia una composicion elemental en porcentaje atobmico de 14.62 % Ba (L),
79.73 % O (K) y 5.65 % Ti (K).

Specrun |

O as
T T
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0 2 4 [ 3 10 12 % 1% 18 < »
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Fig. 6. Analisis EDS para peliculas de BTO depositadas sobre substrato de silicio cristalino.

B. Caracterizacion Dieléctrica

La Figura 7 representa los picos de resonancia que se obtuvieron mediante la
comparacion de las medidas del pardmetro S21 hechas con el VNA analizado para
los CPW con y sin pelicula de BTO. Al hacer un acercamiento sobre el primer pico
con frecuencia de resonancia de 3.60 GHz se observa un desplazamiento leve hacia
una frecuencia menor del resonador CPW con pelicula de BTO. Mediante
simulaciones hechas con CST Microwave Studio Suite® se determind una
constante dieléctrica relativa (er) de 160 para el material del recubrimiento (BTO) y
una Tand de 0.012. Resultados que tienen similitud con el reportado por [16], quien
obtuvo una constante dieléctrica de 120 a 10 kHz para peliculas delgadas de BTO
depositadas por RF magnetron sputtering. Aqui se destaca que el proceso de

obtencion de las peliculas define las caracteristicas dieléctricas finales del material.
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$21 (dB)
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Fig. 7. Picos de resonancia fundamentales medidos sobre resonadores CPW sin y con contenido
de BTO.
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Fig. 8. Acercamiento al primer pico de resonancia fundamental del resonador CPW sin y con
contenido de BTO.

V. DISCUSION Y CONCLUSIONES

En el presente trabajo se reportan caracteristicas estructurales, morfologicas y
dieléctricas de peliculas de BTO depositadas sobre resonadores CPW mediante el
uso de la técnica Sol-Gel. Se obtuvieron espesores de pelicula de BTO depositadas
sobre substratos de silicio cristalino y resonadores CPW de 0.55 um (550 nm) y 0.77
um (770 nm) respectivamente. Adicionalmente, se determind para la pelicula de
BTO una constante dieléctrica relativa (er) de 160 y una tangente de pérdida (Tand)
de 0.012 para una frecuencia de resonancia de 3.60 GHz, caracteristicas

dieléctricas que son de especial interés para aplicaciones en microondas.
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