
ⓒ 应用数学和力学编委会，ＩＳＳＮ １０００⁃０８８７ ｈｔｔｐ： ／ ／ ｗｗｗ．ａｐｐｌｍａｔｈｍｅｃｈ．ｃｎ

低驱动场钙钛矿铁电超薄薄膜设计
及其多态隧穿特性

∗

董言哲，　 路晓艳

（哈尔滨工业大学 土木工程学院， 哈尔滨 １５００９０）

摘要：　 铁电隧穿结通常为金属⁃超薄铁电薄膜⁃金属三明治结构，利用铁电极化状态调控量子隧穿效应获得不同电

阻态，实现数据存储功能．其因读写速度快、功耗低、存储密度高及非易失性存储等特点，成为了新一代信息存储技

术重要发展方向．然而，这种超薄铁电薄膜因极化翻转电场大、速度高，往往存在局部温度升高、稳定性降低等问题，
因此，进一步降低铁电薄膜驱动电场对铁电隧穿器件设计至关重要．研究表明，铁电薄膜可通过调控衬底应变使其

处于多畴共存状态，各畴之间翻转驱动电场随着能量势垒的降低而大幅降低．该文基于 ＷＫＢ 近似的电子隧穿理论

并结合 Ｌａｎｄａｕ 唯象理论，研究了衬底应变对铁电驱动电场、量子隧穿特性及隧穿电阻开关比的影响．计算结果表

明：通过衬底应变调控，经典钙钛矿铁电薄膜 ＰｂＴｉＯ３和 ＢａＴｉＯ３同时存在面外向上、向下极化以及面内极化 ３ 种电阻

状态，有效驱动电场可降低至 ２５ ＭＶ ／ ｍ，比单畴铁电隧穿结驱动电场减少了 ７６％．研究结果为低能耗、多阻态铁电

存储器件设计提供了理论基础．
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０　 引　 　 言

随着人工智能与数字化转型提速， 全球数据量迅猛攀升， 数据的长期稳定存储与高速读写需求日益显

著．铁电隧穿结是一种金属⁃超薄铁电⁃金属三明治结构，利用铁电极化状态调控量子隧穿效应从而获得不同

的电阻态， 具有读写速度高、 功耗低、 存储密度高及非易失性等特点， 成为新一代信息存储技术重要发展

方向．此外，铁电隧穿结因具有记忆功能的非线性电阻特性，还被用做忆阻器组建神经网络人工突触单元，在
构建存算一体计算机及人工突触类脑计算等领域有广阔应用前景［１⁃３］ ．

铁电隧穿结最早于 １９７１ 年由 Ｅｓａｋｉ 等设计，被称为“极化开关” ［４］，但早期因薄膜制备工艺限制，铁电薄

膜临界尺寸往往在 １０ ｎｍ 以上，难以实现显著量子隧穿效应［５⁃６］ ．１９９２ 年，Ｃｏｈｅｎ 理论预测外延生长在一定衬

底上的铁电薄膜临界厚度消失［７］，使得外延铁电薄膜制备工艺及理论研究得到迅速发展．２００３ 年，Ｊｕｎｑｕｅｒａ
等通过第一性原理计算得到 ＢａＴｉＯ３薄膜的临界厚度为 ２．４ ｎｍ［８］；２００４ 年，Ｆｏｎｇ 等也成功制备了 １．２ ｎｍ 的

ＰｂＴｉＯ３薄膜［９］ ．在证实了超薄薄膜的铁电性后，Ｃｏｎｔｒｅｒａｓ 等研究了异质结构 Ｐｔ ／ Ｐｂ（Ｚｒ０．５２Ｔｉ０．４８）Ｏ３ ／ ＳｒＲｕＯ３的

电子输运情况，发现其在 １５０ ＭＶ ／ ｍ 的电场驱动极化翻转前后表现出两个稳定的电阻状态，电阻开关比为

４［１０］ ．２００５ 年，Ｋｏｈｌｓｔｅｄｔ 等将这类金属⁃铁电薄膜⁃金属结构正式命名为铁电隧穿结，并基于 ＷＫＢ 近似理论进

一步证明了极化翻转可以改变隧穿电阻［１１］ ．目前，铁电隧穿结的优化方向以电阻开关比和电阻状态数为主，
增加电阻开关比可以提高存储信息的区分程度，增加电阻状态数可以增加信息存储密度［１２⁃１４］ ．

铁电隧穿结的电阻主要取决于一维电子穿过电绝缘的超薄铁电层的概率， 这种现象也被称为隧穿电阻

效应（ｔｕｎｎｅｌ ｅｌｅｃｔｒｏｒｅｓｉｓｔａｎｃｅ ｅｆｆｅｃｔ， ＴＥＲ）．铁电隧穿结的隧穿电阻与铁电层的势垒厚度、 势垒高度、 极化特

性和压电特性相关［１５⁃２２］ ． 增加极化翻转前后的势垒高度差异，可以提升电阻开关比［１６⁃１８］ ． 为了增加这一差

异， Ｗａｎｇ 等制备了 Ｐｔ ／ ＳｉＯ２ ／ Ｈｆ０．５Ｚｒ０．５Ｏ２复合铁电隧穿结， 额外的介电层使极化翻转前后的势垒高度差增加

了 ０．２５ ｅＶ，电阻开关比从 １０ 提高至 １ ０００［１６］；Ｂｏｙｎ 等用替换电极的方法， 将 Ｃａ０．９６Ｃｅ０．０４ＭｎＯ３ ／ ＢｉＦｅＯ３ ／ Ｃｏ 隧

穿结构的顶电极 Ｃｏ 替换为 Ｉｒ， 使势垒高度差增加了 １．１７ ｅＶ， 电阻开关比从 ２００ 增加至 ２０ ０００［１７］ ．同时增加

极化翻转前后的势垒高度和厚度差异，可以进一步增大电阻开关比．例如 Ｗｅｎ 等制备的半导体电极隧穿结构

Ｐｔ ／ ＢａＴｉＯ３ ／ Ｎｂ：ＳｒＴｉＯ３，凭借极化翻转在半导体电极内部产生额外的 Ｓｃｈｏｔｔｋｙ 势垒，电阻开关比达到 １２ ８００，
相比传统铁电隧穿结提升了 ２ 个数量级［１８］ ．然而，这一类方法属于对铁电层 ／电极的界面调制，需要高驱动

电场来切换极化方向（高于 ４００ ＭＶ ／ ｍ）．除了界面调制以外， 理论和实验结果表明， 调控铁电层的极化强度

和压电系数， 也可以增加极化翻转前后的势垒高度 ／厚度差异， 从而增加电阻开关比［１９⁃２１］ ．值得注意的是，
通过衬底调控铁电层的极化强度还能降低薄膜的驱动电场［２２］ ．例如 Ｓｏｋｏｌｏｖ 等发现， 与 ＮｄＧａＯ３衬底上制备

的 ＢａＴｉＯ３ ／ ＳｒＲｕＯ３隧穿结构相比， 在 ＳｒＴｉＯ３衬底上制备的同一隧穿结构的电阻开关比从 １０ 提升至 ２０ 的同

时， 驱动电场从 ７５０ ＭＶ ／ ｍ 下降至 ３７５ ＭＶ ／ ｍ， 这一结果表明， 低驱动电场的铁电隧穿结可以通过衬底设计

实现［２２］ ．
传统的单畴铁电薄膜仅有两个极化状态，对应铁电隧穿结的两个电阻状态．增加铁电隧穿结的电阻状态

可以通过设计铁电薄膜的畴结构状态和铁电层 ／电极的界面来实现［２３⁃２５］ ．对畴结构施加不同幅值的驱动电场

可以使畴结构连续翻转，从而获得多种电阻状态．Ｗａｎｇ 等设计的 Ａｕ ／ Ｔｉ ／ ＰｂＺｒ０．５２Ｔｉ０．４８Ｏ３ ／ Ｎｂ：ＳｒＴｉＯ３隧穿结构

在 ７３３ ＭＶ ／ ｍ 到 １ ９００ ＭＶ ／ ｍ 之间的 ８ 个驱动电场下，面外极化畴的体积分数连续变化，对不同体积分数的

畴结构施加读取电压可以得到 ８ 种电阻状态［２３］ ．除此之外，可以通过铁磁电极和氧空位迁移机制来设计界
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面电阻状态［２４⁃２５］ ． Ｒｕａｎ 等制备了 Ｌａ０．７ Ｓｒ０．３ ＭｎＯ３ ／ ＳｒＴｉＯ３ ／ ＢａＴｉＯ３ ／ Ｌａ０．７ Ｓｒ０．３ Ｍｎ０．８ Ｒｕ０．２ Ｏ３ 隧穿结构，铁磁电极

Ｌａ０．７Ｓｒ０．３ＭｎＯ３在 ６００ Ｏｅ 的磁场下切换磁化方向，ＢａＴｉＯ３薄膜在 ８３３ ＭＶ ／ ｍ 的电场下切换极化方向，铁磁电极

的 ２ 种相对磁化状态和铁电层的 ２ 种极化状态可以组合出 ４ 种电阻状态［２４］ ．Ｌü 等对驱动电场为 ３５７ ＭＶ ／ ｍ
的 Ｐｔ ／ ＢａＴｉＯ３ ／ Ｎｂ：ＳｒＴｉＯ３结构施加 ６２８ ＭＶ ／ ｍ 的电场时，铁电层 ／电极的界面发生氧空位迁移，随着高电阻状

态的势垒降低，隧穿结构会产生一种阻值在高低阻态之间的电阻状态［２５］ ．然而，这些增加电阻状态的方法同

样需要相对较高的电场或者引入其他调控外场．
综上所述，切换极化方向所需的高驱动电场依然是设计铁电隧穿结存在的问题．近年来对钙钛矿铁电薄

膜的实验结果表明，通过衬底调控可以使铁电薄膜产生两种以上的极化状态，例如在一定衬底上（衬底应变

在 ０％和 ０．８％之间）生长的 ＰｂＴｉＯ３薄膜中同时存在 ｃ ／ ａ 畴和 ａ１ ／ ａ２ 畴，此时薄膜内部同时存在面外极化向

上、向下以及面内极化 ３ 种极化状态［２６⁃２９］ ．Ｌｕ 等还发现对于 ７０ ｎｍ 的 ＰｂＴｉＯ３薄膜，当衬底应变为 ０．４６％时，
ｃ ／ ａ 畴和 ａ１ ／ ａ２ 畴相互转换所需的电场仅为 ２８．５ ＭＶ ／ ｍ，这是由于自由能相近的畴结构之间的能量竞争大大

降低了畴结构的矫顽电场［２８］ ．此外，近年的理论和实验结果表明，相边界附近的畴结构具有反常的压电系

数［３０⁃３２］ ．这些结果为通过钙钛矿多畴结构设计低能耗、多阻态铁电隧穿结提供了思路．然而，对于此类铁电多

畴结构的多态隧穿特性目前仍鲜有报道，因此本文将针对 ＰｂＴｉＯ３和 ＢａＴｉＯ３钙钛矿铁电薄膜，基于 Ｌａｎｄａｕ 理

论和电子隧穿理论建立其多畴铁电隧穿模型，分析了不同畴结构的隧穿特性，进一步讨论了衬底应变对电阻

开关比和电阻状态数的影响．

１　 理 论 模 型

室温下钙钛矿铁电薄膜中多种畴结构共存的电子隧穿模型如图 １ 所示．

图 １　 多畴共存的铁电隧穿模型示意图

Ｆｉｇ． １　 Ｓｃｈｅｍａｔｉｃ ｄｉａｇｒａｍ ｏｆ ｔｈｅ ｆｅｒｒｏｅｌｅｃｔｒｉｃ ｔｕｎｎｅｌｉｎｇ ｊｕｎｃｔｉｏｎ ｗｉｔｈ ｃｏｅｘｉｓｔｉｎｇ ｄｏｍａｉｎｓ

注　 为了解释图中的颜色，读者可以参考本文的电子网页版本，后同．

电子穿过势垒层的概率可以基于 ＷＫＢ 近似推导，将电子隧穿前后的透射波和入射波函数级数展开，再
通过 Ｅｕｌｅｒ 变换，沿着某一方向 ｘ 的电子透射概率 Ｄ（Ｅｘ） 可写为透射波和入射波之间的比值，整理可得［３３］

　 　 Ｄ（Ｅｘ） ＝ ｅｘｐ － ４π
ｈ ∫

ｓ２

ｓ１
２ｍ（Ｖ（ｘ） － Ｅｘ） ｄｘæ

è
ç

ö

ø
÷ ， （１）

式中 ｈ 为 Ｐｌａｎｃｋ 常量（６．６２６×１０－３４ Ｊ·ｓ）； ｍ 为电子质量（ｋｇ）； Ｖ（ｘ） 为势垒沿 ｘ 方向的高度变化函数（ｅＶ）；
Ｅｘ 为电子动能（ｅＶ）； ｓ１，ｓ２ 为势垒积分区域边界值．通常，势垒层的宽度为电介质薄膜厚度，且势垒高度沿着

厚度方向不变．结合电介质的势垒状态可进一步推导得到电介质的隧穿电流密度 Ｊ［３３］：

　 　 ｊ１ ＝ ４φ－

Ａ２
＋ １２
Ａ４（Ａ φ－ ＋ １）é

ë
ê
ê

ù

û
ú
ú ｅｘｐ（ － Ａ φ－ ）， （２）

　 　 ｊ２ ＝ － ４φ－ ＋ ｅＶ
Ａ２

＋ １２
Ａ４（Ａ φ－ ＋ ｅＶ ＋ １）é

ë
ê
ê

ù

û
ú
ú ｅｘｐ（ － Ａ φ－ ＋ ｅＶ ）， （３）
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　 　 ｊ３ ＝ － ２ｅＶ
Ａ２ （Ａ η ＋ φ－ ＋ １）ｅｘｐ（ － Ａ η ＋ φ－ ）， （４）

　 　 Ｊ ＝ １ ／ ２·ｍｅπ －２ｈ －３（ ｊ１ ＋ ｊ２ ＋ ｊ３）， （５）
式中 φ－ 为极化调制后的薄膜平均势垒（ｅＶ）； ｅ 为电子带电量（１．６×１０－１９ Ｃ）； Ｖ 为外加电压（Ｖ）； η 为 Ｆｅｒｍｉ
能级（ｅＶ）； ｈ 为约化 Ｐｌａｎｃｋ 常量（１．０５４ ６×１０－３４ Ｊ·ｓ）； Ａ 可通过下式来表示

　 　 Ａ ＝ ２ｌ ２ｍ ／ ｈ， （６）
式中 ｌ 为电介质薄膜厚度（ｎｍ）．当势垒层为铁电材料时，隧穿电子的有效电子质量 ｍ∗， 穿过的势垒高度 φ－

和势垒厚度 ｌ∗ 受到铁电极化强度和压电系数的调制．因此，经过调制的 ３ 个要素的表达形式为［１１］

　 　 ｍ∗ ＝ ｍ０（１ ＋ μ３３ｄ３３Ｅｅｆｆ）， （７）
　 　 ｌ∗ ＝ ｌ（１ ＋ ｄ３３Ｅｅｆｆ）， （８）
　 　 φ０ ＝ φ－ １ ＋ κ３ｄ３３Ｅｅｆｆ ∓ Ｅｄｅｌ∗ ／ ２， （９）
　 　 φ－ ＝ φ０ － ｅＶ ／ ２， （１０）

式中 ｍ０ 为隧穿方向的电子质量（ｋｇ）； φ－ １ 为铁电薄膜初始平均势垒（ｅＶ）； Ｅｄ 为薄膜内部产生的退极化场

（Ｖ ／ ｍ）； φ０ 为经过调制后的势垒层其中一端的势垒（ｅＶ）； κ３ 为薄膜形变势（ｅＶ）； μ３３ 为电子质量调制系数；
Ｅｅｆｆ 为考虑退极化场后的薄膜内部有效电场（Ｖ ／ ｍ）； ｄ３３ 为畴结构的面外压电系数（ｐｍ ／ Ｖ）．其中薄膜内部的

电场可以通过静电平衡原理计算，薄膜的退极化场和有效电场可通过下式来表示［３４］

　 　 Ｅｅｆｆ ＝
Ｖ
ｌ
θ， （１１）

　 　 Ｅｄ ＝ －
Ｐ３（１ － θ）

εｂ
， （１２）

式中 εｂ 为薄膜的相对介电系数， Ｐ３ 为畴结构的面外极化强度（Ｃ ／ ｍ２）， θ 可通过下式来表示

　 　 θ ＝
ｌ ／ εｂ

２ｌｓ１ ／ εｅ１ ＋ ｌ ／ εｂ
， （１３）

式中 ｌｓ１ 为电极屏蔽长度（ｍ）， εｅ１ 为电极的相对介电常数．
从式（７）—（１０）可以看出，极化强度 Ｐ３ 和压电系数 ｄ３３ 是影响隧穿电流密度的重要因素．由于 ＰｂＴｉＯ３和

ＢａＴｉＯ３薄膜存在不同的极化状态，形成的畴结构主要有 ｃ 畴，ｃ ／ ａ 畴和 ａ１ ／ ａ２ 畴，其结构形式和畴壁形式如图

２ 所示．

图 ２　 ３ 种畴结构示意图

Ｆｉｇ． ２　 Ｓｃｈｅｍａｔｉｃ ｄｉａｇｒａｍ ｏｆ ３ ｋｉｎｄｓ ｏｆ ｄｏｍａｉｎｓ

从图 ２ 可以看出，对于四方相畴结构共存的 ＰｂＴｉＯ３和 ＢａＴｉＯ３薄膜，除了存在极化方向指向面外的两种

自发极化的 ｃ 畴以外，还存在极化方向指向面内的 ａ 畴，对应面外自发极化强度为 ０．为了计算不同畴结构经

过调制后的势垒高度，需要通过 Ｌａｎｄａｕ 理论确定不同畴结构的极化强度．当铁电材料为块体时，考虑弹性

能，电致伸缩能以及 Ｌａｎｄａｕ 自由能的畴结构总自由能表达式写成如下形式［３５］：
　 　 Ｆ ＝ ａ１（Ｐ２

１ ＋ Ｐ２
２ ＋ Ｐ２

３） ＋ ａ１１（Ｐ４
１ ＋ Ｐ４

２ ＋ Ｐ４
３） ＋ ａ１２（Ｐ２

１Ｐ２
２ ＋ Ｐ２

２Ｐ２
３ ＋ Ｐ２

３Ｐ２
１） ＋

　 　 　 　 ａ１１１（Ｐ６
１ ＋ Ｐ６

２ ＋ Ｐ６
３） ＋ ａ１１２ Ｐ２

１（Ｐ４
２ ＋ Ｐ４

３） ＋ Ｐ２
２（Ｐ４

３ ＋ Ｐ４
１） ＋ Ｐ２

３（Ｐ４
１ ＋ Ｐ４

２）[ ] ＋

　 　 　 　 ａ１２３Ｐ２
１Ｐ２

２Ｐ２
３ － １

２
ｓ１１（σ２

１ ＋ σ２
２ ＋ σ２

３） － ｓ１２（σ１σ２ ＋ σ２σ３ ＋ σ１σ３） －
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　 　 　 　 １
２

ｓ４４（σ２
４ ＋ σ２

５ ＋ σ２
６） － Ｑ１１（σ１Ｐ２

１ ＋ σ２Ｐ２
２ ＋ σ３Ｐ２

３） － Ｑ１２［σ１（Ｐ２
２ ＋ Ｐ２

３） ＋

　 　 　 　 σ３（Ｐ２
１ ＋ Ｐ２

２） ＋ σ２（Ｐ２
１ ＋ Ｐ２

３）］ － Ｑ４４（Ｐ２Ｐ３σ４ ＋ Ｐ１Ｐ３σ５ ＋ Ｐ２Ｐ１σ６）， （１４）
式中， Ｐ ｉ 为 ｉ 方向的自发极化强度（Ｃ ／ ｍ２）； σｉ 为 ｉ 方向的应力（Ｎ ／ ｍ２）； ａｉ，ａｉｊ 和 ａｉｊｋ 为 Ｌａｎｄａｕ 自由能系数

（Ｃ－２·ｍ２·Ｎ， Ｃ－４·ｍ６·Ｎ， Ｃ－６·ｍ１０·Ｎ）； ｓｉｊ 为刚度系数（ｍ２·Ｎ－１）； Ｑｉｊ 为电致伸缩系数（Ｃ－２·ｍ４）， ｉ ＝ １，２，…，６．
当铁电薄膜外延生长在衬底上时，需考虑薄膜与衬底之间的错配应变产生的弹性能，此时总自由能可以写为

　 　 Ｆ ＝ Ｆ ＋ σ１Ｓ１ ＋ σ２Ｓ２ ＋ σ６Ｓ６ ． （１５）
考虑薄膜所受面内错配应变对称，且不考虑剪切应变，即 Ｓ１ ＝ Ｓ２ ≡ ｕｍ，Ｓ６ ＝ ０，其中 ｕｍ 为薄膜与衬底之间

的错配应变（％）．由于 ３ 方向为薄膜法向自由面，因此 ３ 方向正应力为 ０．根据机械边界条件 ∂Ｇ ／ ∂σ１ ＝
∂Ｇ ／ ∂σ２ ＝ － ｕｍ 和 ∂Ｇ ／ ∂σ６ ＝ ０， 并且忽略 ４、５ 方向的剪切应力，可以得到 σ３ ＝ σ４ ＝ σ５ ＝ ０［３５］ ．根据多畴结构

之间的应力相容关系，可进一步获得 ３ 种畴结构的总自由能以及自发极化的表达形式［３６］ ．
ｃ 畴的总自由能 Ｆｃ 和自发极化强度 Ｐｃ 可写为

　 　 Ｆｃ ＝
ｕ２

ｍ

ｓ１１ ＋ ｓ１２
＋ ａ∗

３ Ｐ２
ｃ ＋ ａ∗

３３Ｐ４
ｃ ＋ ａ１１１Ｐ６

ｃ， （１６）

　 　 Ｐｃ ＝
－ ａ∗

３３

３ａ１１１

＋
（ａ∗

３３） ２

９ （ａ１１１） ２
－

－ ａ∗
３

３ａ１１１

æ

è
ç

ö

ø
÷

１ ／ ２

， （１７）

式中 ａ∗
３ ＝ ａ１ － ２Ｑ１２ｕｍ ／ （ ｓ１１ ＋ ｓ１２），ａ∗

３３ ＝ ａ１１ ＋ Ｑ２
１２ ／ （ ｓ１１ ＋ ｓ１２） ．

ｃ ／ ａ 畴的总自由能 Ｆｃ ／ ａ 和自发极化强度 Ｐｃ ／ ａ 可写为

　 　 Ｆｃ ／ ａ ＝
ｕ２

ｍ

２ｓ１１
＋ ａ∗

３ Ｐ２
ｃ ／ ａ ＋ ａ∗

３３Ｐ４
ｃ ／ ａ ＋ ａ１１１Ｐ６

ｃ ／ ａ， （１８）

　 　 Ｐｃ ／ ａ ＝
－ ａ∗

３３

３ａ１１１

＋
（ａ∗

３３） ２

９ （ａ１１１） ２
－

－ ａ∗
３

３ａ１１１

æ

è
ç

ö

ø
÷

１ ／ ２

， （１９）

式中 ａ∗
３ ＝ ａ１ － Ｑ１２ｕｍ ／ ｓ１１，ａ∗

３３ ＝ ａ１１ ＋ Ｑ２
１２ ／ ｓ１１ ．

ａ１ ／ ａ２ 畴的总自由能 Ｆａ１ ／ ａ２ 和自发极化强度 Ｐａ１ ／ ａ２ 可写为

　 　 Ｆａ１ ／ ａ２ ＝
ｕ２

ｍ

ｓ１１ ＋ ｓ１２
＋ ａ∗

１ Ｐ２
ａ１ ／ ａ２ ＋ ａ∗

１１Ｐ４
ａ１ ／ ａ２ ＋ ａ１１１Ｐ６

ａ１ ／ ａ２， （２０）

　 　 Ｐａ１ ／ ａ２ ＝
－ ａ∗

１１

３ａ１１１

＋
（ａ∗

１１） ２

９ （ａ１１１） ２
－

－ ａ∗
１

３ａ１１１

æ

è
ç

ö

ø
÷

１ ／ ２

， （２１）

式中 ａ∗
１ ＝ ａ１ － （Ｑ１１ ＋ Ｑ１２）ｕｍ ／ （ ｓ１１ ＋ ｓ１２）， ａ∗

１１ ＝ ａ１１ ＋ （Ｑ１１ ＋ Ｑ１２） ２ ／ ［４（ ｓ１１ ＋ ｓ１２）］ ．ｃ ／ ａ 畴和 ａ１ ／ ａ２ 畴的共存

状态可以通过热力学统计方法判断．将以上 ３ 种畴结构所具有的能量作为不同系综，代入热力学统计公式，
可以计算各畴在整个系统中的体积分数 ｆｉ：

　 　 ｆｉ ∝
ｅｘｐ －

Ｇ ｉ － Ｇ０

ｋＴ
æ

è
ç

ö

ø
÷

∑
ｉ
ｅｘｐ －

Ｇ ｉ － Ｇ０

ｋＴ
æ

è
ç

ö

ø
÷

， （２２）

式中 ｋ 为 Ｂｏｌｔｚｍａｎｎ 常数，取 １．３８１×１０－２３ Ｊ ／ Ｋ； Ｇ０ 为系统的基础能量（ＭＪ ／ ｍ３）； Ｇ ｉ 为各系综能量（ＭＪ ／ ｍ３）．通
过畴结构的自由能密度与所占体积，求得 Ｇ ｉ ＝ Ｆ ｉＶｉ，其中 ｉ为 ａ１ ／ ａ２ 畴、ｃ ／ ａ 畴和纯 ｃ 畴的系综指数； Ｖｉ 为各畴

结构所占体积，通过实验结果来大致估算．
压电系数 ｄ３３ 可通过 ３ 方向的应变对面外方向的电场进行一阶微分获得： ｄ３３ ＝ ∂Ｓ３ ／ ∂Ｅ３ ＝ ∂Ｓ３ ／ ∂Ｐ３·χ

３，
χ
３ 为自由能 Ｇ的二阶微分 χ

３ ＝ （∂２Ｇ ／ ∂Ｐ２
３）

－１ ．其中，ｃ 畴的压电系数 ｄ３３ ＝ ２Ｑ１２Ｐ２
ｃ（１ － ２ｓ１２ ／ （ ｓ１１ ＋ ｓ１２））·χ

３ ．对
ｃ ／ ａ 畴，只考虑 ｃ ／ ａ 畴中 ｃ 畴的面外压电特性，其压电系数为 ｄ３３ ＝ ２Ｑ１２Ｐ２

ｃ ／ ａ（１ － ｓ１２ ／ ｓ１１）·χ
３ ．对于 ａ１ ／ ａ２ 畴，由

于面外自发极化为 ０，其对应的面外压电系数 ｄ３３ 为 ０．此外由于压电系数 ｄ３１ 很小，因此忽略面内压电系数对
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面外应变的影响［３７］ ．根据不同畴结构的压电系数和极化强度结合隧穿电流密度表达式可以讨论不同畴结构

的隧穿特性．

２　 结　 　 果

２．１　 衬底对自发极化和压电系数的影响

在分析不同畴结构的隧穿特性之前，首先计算衬底对畴结构状态以及极化状态的影响．室温下 （Ｔ ＝ ３００
Ｋ）两种钙钛矿铁电薄膜的 Ｌａｎｄａｕ 系数如表 １ 所示［３５］ ．

表 １　 铁电薄膜的 Ｌａｎｄａｕ 系数、电致伸缩系数和刚度系数

Ｔａｂｌｅ １　 Ｔｈｅ Ｌａｎｄａｕ ｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔ， ｔｈｅ ｓｔｉｆｆｎｅｓｓ ｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔ， ａｎｄ ｔｈｅ ｅｌｅｃｔｒｏｍｅｃｈａｎｉｃａｌ ｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔ ｏｆ ｆｅｒｒｏｅｌｅｃｔｒｉｃ ｔｈｉｎ ｆｉｌｍｓ

ＰｂＴｉＯ３ ＢａＴｉＯ３

ａ１ ／ （Ｃ－２·ｍ２·Ｎ） ３．８×（Ｔ－７５２）×１０５ ３．８×（Ｔ－３８３）×１０５

ａ１１ ／ （Ｃ－４·ｍ６·Ｎ） －７．３×１０７ ３．６×（Ｔ－４４８）×１０６

ａ１２ ／ （Ｃ－４·ｍ６·Ｎ） ７．５×１０８ ４．９×１０８

ａ１１１ ／ （Ｃ－６·ｍ１０·Ｎ） ２．６×１０８ ６．６×１０９

ａ１１２ ／ （Ｃ－６·ｍ１０·Ｎ） ６．１×１０９ ２．９×１０９

Ｑ１１ ／ （Ｃ－２·ｍ４） ０．０８９ ０．１１

Ｑ１２ ／ （Ｃ－２·ｍ４） －０．０２６ －０．０４３

ｓ１１ ／ （ｍ２·Ｎ－１） ８．０×１０－１２ ８．３×１０－１２

ｓ１２ ／ （ｍ２·Ｎ－１） －２．５×１０－１２ －２．７×１０－１２

　 　 对厚度 ｌ ＝ ２ ｎｍ 的铁电薄膜，根据近年的实验结果取 ３ 种畴宽 ２０ ｎｍ，畴长 １ ０００ ｎｍ［２６⁃２８］ ．结合畴尺寸和

表 １ 的参数，不同畴结构的极化强度、自由能以及体积分数随衬底应变的变化情况可通过式（１６）—（２２）计
算，如图 ３—６ 所示．从极化强度的结果可以看出，ＰｂＴｉＯ３薄膜中不论哪种畴结构的自发极化强度都高于 Ｂａ⁃
ＴｉＯ３薄膜．从图 ４ 和图 ６ 的插图中可看出，当 ＰｂＴｉＯ３薄膜的衬底应变在 ０％ ～ ＋０．８％区间，ＢａＴｉＯ３薄膜的衬底

应变在－０．３％～ ＋０．４％区间时（区间标注在图 ３ 和图 ５ 上），系统中的 ｃ ／ ａ 畴和 ａ１ ／ ａ２ 畴共存，在该应变区间

内两种畴结构自由能相近，势垒极大降低，ｃ ／ ａ 畴和 ａ１ ／ ａ２ 畴更容易相互转化［２８］ ．在共存区间以外，薄膜中以

ｃ ／ ａ 畴或 ａ１ ／ ａ２ 畴的形式单独存在，两种畴结构的自由能差异增大，相互转化所需的外场增加［２７］ ．

图 ３　 衬底对畴结构和自发极化的影响（ＰｂＴｉＯ３）

Ｆｉｇ． ３　 Ｓｕｂｓｔｒａｔｅ ｓｔｒａｉｎ⁃ｄｅｐｅｎｄｅｎｔ ｓｐｏｎｔａｎｅｏｕｓ ｐｏｌａｒｉｚａｔｉｏｎ
ｏｆ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｄｏｍａｉｎｓ ｉｎ ｔｈｅ ＰｂＴｉＯ３ ｔｈｉｎ ｆｉｌｍ

图 ４　 衬底对多畴自由能、体积分数的影响（ＰｂＴｉＯ３）

Ｆｉｇ． ４　 Ｓｕｂｓｔｒａｔｅ ｓｔｒａｉｎ⁃ｄｅｐｅｎｄｅｎｔ ｔｏｔａｌ ｆｒｅｅ ｅｎｅｒｇｙ ａｎｄ ｔｈｅ
ｆｒａｃｔｉｏｎｓ ｏｆ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｄｏｍａｉｎｓ ｉｎ ｔｈｅ ＰｂＴｉＯ３ ｔｈｉｎ ｆｉｌｍ

　 　 我们进一步计算了衬底对不同畴结构的面外压电系数的影响， 如图 ７ 和图 ８ 所示．可以看出， 在图 ３ 和

图 ５ 的自发极化消失对应的相边界处， 压电系数会发生突变（ＰｂＴｉＯ３薄膜突变点＋１．８％， ＢａＴｉＯ３薄膜突变点

＋０．２５％和＋０．８％）．此时结合式（８）、（９）可以发现，在势垒调控中，突变压电系数对势垒宽度的影响变得不可

忽略，这一结果为隧穿势垒厚度的调节提供了巨大的潜力．
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２．２　 读写电压设计

基于以上不同衬底应变下薄膜的自发极化和畴结构状态，在多畴结构上沉积电极并设计读写电压．以
ＰｂＴｉＯ３薄膜为例，当多畴结构共存时，薄膜中存在图 ９ 所示的面外极化向上（ｃ＋）、极化向下（ｃ－）以及面内极

化（ａ）３ 种极化状态，由于三种极化状态对势垒的调制作用不同（式（１２）），可分别构成铁电隧穿结的 ３ 种电

阻状态．

图 ５　 衬底对不同畴结构自发极化的影响（ＢａＴｉＯ３）

Ｆｉｇ． ５　 Ｓｕｂｓｔｒａｔｅ ｓｔｒａｉｎ⁃ｄｅｐｅｎｄｅｎｔ ｓｐｏｎｔａｎｅｏｕｓ ｐｏｌａｒｉｚａｔｉｏｎ
ｏｆ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｄｏｍａｉｎｓ ｉｎ ｔｈｅ ＢａＴｉＯ３ ｔｈｉｎ ｆｉｌｍ

图 ６　 衬底对多畴自由能、体积分数的影响（ＢａＴｉＯ３）

Ｆｉｇ． ６　 Ｓｕｂｓｔｒａｔｅ ｓｔｒａｉｎ⁃ｄｅｐｅｎｄｅｎｔ ｔｏｔａｌ ｆｒｅｅ ｅｎｅｒｇｙ ａｎｄ ｔｈｅ
ｆｒａｃｔｉｏｎ ｏｆ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｄｏｍａｉｎｓ ｉｎ ｔｈｅ ＢａＴｉＯ３ ｔｈｉｎ ｆｉｌｍ

图 ７　 面外压电系数随衬底的变化（ＰｂＴｉＯ３）

Ｆｉｇ． ７　 Ｓｕｂｓｔｒａｔｅ ｓｔｒａｉｎ⁃ｄｅｐｅｎｄｅｎｔ ｏｕｔ⁃ｏｆ⁃ｐｌａｎｅ ｐｉｅｚｏｅｌｅｃｔｒｉｃ
ｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔ ｉｎ ｔｈｅ ＰｂＴｉＯ３ ｔｈｉｎ ｆｉｌｍ

图 ８　 面外压电系数随衬底的变化（ＢａＴｉＯ３）

Ｆｉｇ． ８　 Ｓｕｂｓｔｒａｔｅ ｓｔｒａｉｎ⁃ｄｅｐｅｎｄｅｎｔ ｏｕｔ⁃ｏｆ⁃ｐｌａｎｅ ｐｉｅｚｏｅｌｅｃｔｒｉｃ
ｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔ ｉｎ ｔｈｅ ＢａＴｉＯ３ ｔｈｉｎ ｆｉｌｍ

图 ９　 多畴铁电隧穿结的 ３ 种电阻状态示意图

Ｆｉｇ． ９　 Ｔｈｅ ｓｃｈｅｍａｔｉｃ ｏｆ ３ ｒｅｓｉｓｔａｎｃｅ ｓｔａｔｅｓ ｏｆ ｔｈｅ ｆｅｒｒｏｅｌｅｃｔｒｉｃ ｔｕｎｎｅｌ ｊｕｎｃｔｉｏｎ ｗｉｔｈ ｃｏｅｘｉｓｔｉｎｇ ｄｏｍａｉｎｓ

　 　 为了使隧穿结构能够产生上述 ３ 种电阻状态，需要确定薄膜在不同畴结构状态下的矫顽电场来设计不

会破坏畴结构状态的读写电压．此外，由于沉积电极的横向尺寸通常为微米或百纳米［３８］，大于共存多畴结构

的横向尺寸（２０ ｎｍ），电极覆盖的多畴结构之间存在大量的畴壁，畴壁的导电性会影响多畴结构的隧穿特

性［２５］ ．因此在沉积电极后，需先施加一次写入电压使电极覆盖的多畴结构统一极化方向并消除畴壁，再施加
切换不同极化方向所需的写入电压来切换电阻状态［２８］ ．
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为了切换电阻状态，写入电压的幅值应大于微畴结构的矫顽电场，而微畴结构的矫顽电场与微畴共存状

态相关［２６⁃２８］ ．为研究畴共存状态和压电特性对隧穿特性的影响，在压应变区间选取－１．５％，畴共存应变区间

选取临界应变＋０．５％，以及在压电系数突变区间选取衬底应变为＋１．８％的 ＰｂＴｉＯ３薄膜，结合对 ＰｂＴｉＯ３薄膜矫

顽电场的计算结果和近年的实验结果［２６⁃２８，３９］，设计不同衬底下写入电压和读取电压的幅值．设计结果如表 ２
所示．

表 ２　 铁电隧穿结的读写电压设计（ＰｂＴｉＯ３薄膜）

Ｔａｂｌｅ ２　 Ｔｈｅ ｄｅｓｉｇｎ ｏｆ ｒｅａｄｉｎｇ ａｎｄ ｗｒｉｔｉｎｇ ｖｏｌｔａｇｅｓ ｏｆ ｔｈｅ ｆｅｒｒｏｅｌｅｃｔｒｉｃ ｔｕｎｎｅｌ ｊｕｎｃｔｉｏｎ （ＰｂＴｉＯ３）

ｍｉｓｆｉｔ ｓｔｒａｉｎ ｕｍ ／ ％ ｃｏｅｒｃｉｖｅ ｆｉｅｌｄ Ｅｃ ／ （ＭＶ ／ ｍ） ｗｒｉｔｉｎｇ ｖｏｌｔａｇｅ Ｖｗ ／ Ｖ ｒｅａｄｉｎｇ ｖｏｌｔａｇｅ Ｖｒ ／ Ｖ

－１．５ １２０ ０．２５ －０．０５～０．０５

＋０．５ ２８．５ ０．０６ －０．０５～０．０５

＋１．８ ２００ ０．４ －０．０５～０．０５

　 　 从表 ２ 可以看出，当 ＰｂＴｉＯ３衬底应变为＋０．５％时，ｃ ／ ａ 畴和 ａ１ ／ ａ２ 畴共存且体积分数相近，此时的写入电

压矫顽电场为 ２８．５ ＭＶ ／ ｍ，相比另外两种单畴状态降低了 ７６％．为了进一步比较不同衬底下的电阻开关比和

电阻状态数，设计读取电压为相同幅值．当读取电压为－０．０５ ～ ０．０５ Ｖ 时，薄膜等效电场为 ２５ ＭＶ ／ ｍ，小于矫

顽电场，从而不会破坏畴结构［２８］ ．这一计算结果为低能耗的铁电隧穿器件设计提供了新途径．然而，由于衬底

对 ＢａＴｉＯ３薄膜畴结构状态以及对应矫顽电场的影响目前尚未有报道，暂定 ＢａＴｉＯ３薄膜的读取电压 Ｖｒ 与 Ｐｂ⁃
ＴｉＯ３一致．
２．３　 低驱动场下的多态隧穿特性

为了研究衬底对隧穿结构电阻状态和电阻开关比的影响，我们分别对比了同一读取电压下 ＰｂＴｉＯ３和

ＢａＴｉＯ３薄膜在特征应变衬底上的隧穿特性．选取 ＳｒＲｕＯ３作为电极，计算需要的参数如表 ３ 所示［４０⁃４１］ ．
表 ３　 铁电隧穿结的计算参数

Ｔａｂｌｅ ３　 Ｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔｓ ｏｆ ｔｈｅ ｆｅｒｒｏｅｌｅｃｔｒｉｃ ｔｕｎｎｅｌ ｊｕｎｃｔｉｏｎ

ｃｏｍｐｏｎｅｎｔ ｏｆ ＦＴＪ ｒｅｌａｔｉｖｅ ｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔ

εｂ ／ （８．８５４×１０－１２） ９０

φ－ １ ／ ｅＶ ０．５

ｆｅｒｒｏｅｌｅｃｔｒｉｃ ｌａｙｅｒ κ３ ／ ｅＶ －４．５
μ３３ １０

ν ０．３

ｅｌｅｃｔｒｏｄｅ （ＳｒＲｕＯ３）

ｌｓ１ ／ ｍ ６×１０－１１

εｅ１ ／ （８．８５４×１０－１２） ８．４５
ｍ０ ／ ｋｇ ９．１０９ ４×１０－３１

　 　 将选取的 ３ 种应变状态下的压电系数和极化强度代入电流密度计算公式（２）—（５），通过设计读取电压

Ｖｒ， 获得最大电流密度和最小电流密度，用其比值来计算最大电阻开关比 ＲＴＥＲ， 如下式所示：

　 　 ＲＴＥＲ ＝
Ｊ（Ｐ３ ＞ ０） － Ｊ（Ｐ３ ＜ ０）

Ｊ（Ｐ３ ＜ ０）
． （２３）

我们通过比较衬底在－１．５％和＋０．５％下 ＰｂＴｉＯ３薄膜的 Ｉ⁃Ｖ 曲线（图 １０、１１）和最大电阻开关比来分析畴

共存对隧穿特性的影响．在－１．５％的压应变下，隧穿结构的 Ｉ⁃Ｖ 曲线有两条，在读取电压下两个阻态的最大电

流密度分别为 ９．２×１０６ Ａ ／ ｍ２和 １．８×１０４ Ａ ／ ｍ２，对应的 ＲＴＥＲ 约为 ４５０．而当薄膜处于畴共存应变区间（衬底应

变＋０．５％）时，存在 ３ 条 Ｉ⁃Ｖ 曲线，对应的最大电流密度分别为 ７．７×１０６ Ａ ／ ｍ２，３．２×１０５ Ａ ／ ｍ２和 ２．３×１０４ Ａ ／ ｍ２，
此时的最大电阻开关比约为 ３８０，较小的开关比主要因为畴共存区压电系数相对稳定，且面外极化强度相对

压应变区减小［３２］ ．尽管 ＲＴＥＲ 相比薄膜在压应变状态下减少了 １５％，处于临界应变的 ＰｂＴｉＯ３薄膜的驱动电场

仅为 ２５ ＭＶ ／ ｍ，远小于单畴铁电隧穿的驱动电场（１２０ ＭＶ ／ ｍ），并且拥有 ３ 种电阻状态．这些结果为低能耗、
多阻态铁电隧穿结设计提供了新思路．
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为了进一步利用增强压电效应提高隧穿开关比， 选用由图 ７ 给出的压电系数突变点附近， 衬底应变为

＋１．８％的铁电薄膜计算 Ｉ⁃Ｖ特性（图 １２）．由于 ｃ 畴压电系数突变，对势垒宽度的调制作用大幅提升，最大电流

密度分别为 ３．１×１０７ Ａ ／ ｍ２，３．２×１０５ Ａ ／ ｍ２和 １．１×１０４ Ａ ／ ｍ２，其最大电阻开关比达到 ２ ９０８．与前两个畴结构状

态下的铁电隧穿特性相比，电阻开关比提升了 １ 个数量级，但是需要更大的驱动电场（２００ ＭＶ ／ ｍ，如表 ２ 所

示）才能在该应变条件下切换电阻状态．

图 １０　 应变为－１．５％时 ＰｂＴｉＯ３薄膜的 Ｉ⁃Ｖ 曲线

Ｆｉｇ． １０　 Ｃｕｒｒｅｎｔ⁃ｖｏｌｔａｇｅ ｃｕｒｖｅｓ ｏｆ ｔｈｅ ＰｂＴｉＯ３ ｔｈｉｎ ｆｉｌｍ

ｕｎｄｅｒ ａ ｓｕｂｓｔｒａｔｅ ｓｔｒａｉｎ ｏｆ －１．５％

图 １１　 应变为＋０．５％时 ＰｂＴｉＯ３薄膜的 Ｉ⁃Ｖ 曲线

Ｆｉｇ． １１　 Ｃｕｒｒｅｎｔ⁃ｖｏｌｔａｇｅ ｃｕｒｖｅｓ ｏｆ ｔｈｅ ＰｂＴｉＯ３ ｔｈｉｎ ｆｉｌｍ

ｕｎｄｅｒ ａ ｓｕｂｓｔｒａｔｅ ｓｔｒａｉｎ ｏｆ ＋０．５％

图 １２　 应变为＋１．８％时 ＰｂＴｉＯ３薄膜的 Ｉ⁃Ｖ 曲线

Ｆｉｇ． １２　 Ｃｕｒｒｅｎｔ⁃ｖｏｌｔａｇｅ ｃｕｒｖｅｓ ｏｆ ｔｈｅ ＰｂＴｉＯ３ ｔｈｉｎ ｆｉｌｍ ｕｎｄｅｒ ａ ｓｕｂｓｔｒａｔｅ ｓｔｒａｉｎ ｏｆ ＋１．８％

　 　 以 ＢａＴｉＯ３薄膜作为隧穿绝缘层，由于压电系数在应变区＋０．２５％和＋０．８％附近突增，对势垒宽度的调制作用

增强． 相比压应变－０．３％时的最大电流密度 １．１×１０６ Ａ ／ ｍ２和 １．１×１０５ Ａ ／ ｍ２，电阻开关比为 １０，衬底为＋０．３％时，
ＢａＴｉＯ３薄膜的隧穿电流密度分别为 ８．６×１０６ Ａ ／ ｍ２，３．２×１０５ Ａ ／ ｍ２和 ８．１×１０４ Ａ ／ ｍ２，最大电阻开关比从 １０ 提

升到了 １００（图 １３、１４）．
为了深入研究衬底应变对隧穿特性的影响，我们进一步计算了－２％至＋２％的应变区间内电阻状态数和

最大电阻开关比的变化情况，计算结果如图 １５ 和图 １６ 所示．可以看出，从－２％开始，随着衬底应变增加，最
大电阻开关比有一定的减小，这是因为面外极化强度随着衬底应变增加而减小，导致对势垒高度差的调制作

用变小［１１］ ．当到达畴共存应变区间时，电阻状态数增加 １ 个．直到靠近压电系数突变区间时，最大电阻开关比

发生突变，突变点与图 ７、８ 压电系数突变点对应，这是因为突变的压电系数大幅增加了极化翻转前后的势垒

宽度差异．此外，由于 ＢａＴｉＯ３的极化强度和畴共存应变区间比 ＰｂＴｉＯ３小，导致 ＢａＴｉＯ３多态隧穿的应变可调范

围要比 ＰｂＴｉＯ３的小，极化翻转对势垒高度差的调制作用更小，最大电阻开关比也更低．随着衬底应变进一步

增加，薄膜中仅存在面内畴结构，在读取电压下仅表现出一种电阻状态．
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图 １３　 应变为－０．３％时 ＢａＴｉＯ３薄膜的 Ｉ⁃Ｖ 曲线

Ｆｉｇ． １３　 Ｃｕｒｒｅｎｔ⁃ｖｏｌｔａｇｅ ｃｕｒｖｅｓ ｏｆ ｔｈｅ ＢａＴｉＯ３ ｔｈｉｎ ｆｉｌｍ ｕｎｄｅｒ ａ ｓｕｂｓｔｒａｔｅ ｓｔｒａｉｎ ｏｆ －０．３％

图 １４　 应变为＋０．３％时 ＢａＴｉＯ３薄膜的 Ｉ⁃Ｖ 曲线

Ｆｉｇ． １４　 Ｃｕｒｒｅｎｔ⁃ｖｏｌｔａｇｅ ｃｕｒｖｅｓ ｏｆ ｔｈｅ ＢａＴｉＯ３ ｔｈｉｎ ｆｉｌｍ ｕｎｄｅｒ ａ ｓｕｂｓｔｒａｔｅ ｓｔｒａｉｎ ｏｆ ＋０．３％

图 １５　 衬底应变对最大电阻开关比的影响（ＰｂＴｉＯ３）

Ｆｉｇ． １５　 Ｓｕｂｓｔｒａｔｅ ｓｔｒａｉｎ⁃ｄｅｐｅｎｄｅｎｔ ＲＴＥＲ

ｉｎ ｔｈｅ ＰｂＴｉＯ３ ｔｈｉｎ ｆｉｌｍｓ

图 １６　 衬底应变对最大电阻开关比的影响（ＢａＴｉＯ３）

Ｆｉｇ． １６　 Ｓｕｂｓｔｒａｔｅ ｓｔｒａｉｎ⁃ｄｅｐｅｎｄｅｎｔ ＲＴＥＲ

ｉｎ ｔｈｅ ＢａＴｉＯ３ ｔｈｉｎ ｆｉｌｍｓ

３　 结　 　 论

本文基于电介质隧穿理论和 Ｌａｎｄａｕ 理论，建立了多态隧穿理论模型，计算分析了衬底应变对最大电阻

开关比和电阻状态数的影响，发现在相边界附近电阻开关比显著提升，并且当多畴结构共存时，切换电阻状

态所需的写入电压大幅度降低．计算结果为低能耗、高密度的铁电存储器件设计提供了理论依据，主要结论
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如下：
１） 相较于 ＢａＴｉＯ３铁电隧穿结，ＰｂＴｉＯ３隧穿结的电阻开关比高 １ 个数量级，主要原因可归结于 ＰｂＴｉＯ３较

高的自发极化强度，但 ＰｂＴｉＯ３薄膜的漏电情况仍需考虑．
２） 相较于常规压应变的二阻态铁电隧穿结，畴结构共存区的 ＰｂＴｉＯ３隧穿结同时存在 ３ 个电阻状态，且

在临界应变 ０．５％附近，驱动电场相比传统铁电隧穿结降低了 ７６％．
３） 相较于单畴铁电隧穿结，当衬底应变为 ０．３％附近时，ＢａＴｉＯ３隧穿结的电阻开关比提升了至少 １ 个数

量级，主要原因可归结于在该应变附近的面外压电系数突变．
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［１５］　 ＷＡＮＧ Ｘ， ＷＵ Ｍ， ＷＥＩ Ｆ Ｓ， ｅｔ ａｌ． Ｅｌｅｃｔｒｏｒｅｓｉｓｔａｎｃｅ ｏｆ Ｐｔ ／ ＢａＴｉＯ３ ／ ＬａＮｉＯ３ ｆｅｒｒｏｅｌｅｃｔｒｉｃ ｔｕｎｎｅｌ ｊｕｎｃｔｉｏｎｓ ａｎｄ ｉｔｓ
ｄｅｐｅｎｄｅｎｃｅ ｏｎ ＢａＴｉＯ３ ｔｈｉｃｋｎｅｓｓ［Ｊ］ ． Ｍａｔｅｒｉａｌｓ Ｒｅｓｅａｒｃｈ Ｅｘｐｒｅｓｓ， ２０１９， ６（４）： ０４６３０７．

［１６］　 ＷＡＮＧ Ｈ， ＧＵＡＮ Ｚ， ＬＩ Ｊ， ｅｔ ａｌ． Ｓｉｌｉｃｏｎ⁃ｃｏｍｐａｔｉｂｌｅ ｆｅｒｒｏｅｌｅｃｔｒｉｃ ｔｕｎｎｅｌ ｊｕｎｃｔｉｏｎｓ ｗｉｔｈ ａ ＳｉＯ２ ／ Ｈｆ０．５Ｚｒ０．５Ｏ２ ｃｏｍ⁃
ｐｏｓｉｔｅ ｂａｒｒｉｅｒ ａｓ ｌｏｗ⁃ｖｏｌｔａｇｅ ａｎｄ ｕｌｔｒａ⁃ｈｉｇｈ⁃ｓｐｅｅｄ ｍｅｍｒｉｓｔｏｒｓ ［ Ｊ］ ． Ａｄｖａｎｃｅｄ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ， ２０２４， ３６ （ １５）：
２２１１３０５．

［１７］　 ＢＯＹＮ Ｓ， ＧＡＲＣＩＡ Ｖ， ＦＵＳＩＬ Ｓ， ｅｔ ａｌ． Ｅｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ ｆｅｒｒｏｅｌｅｃｔｒｉｃ ｔｕｎｎｅｌ ｊｕｎｃｔｉｏｎｓ ｔｈｒｏｕｇｈ ｐｏｔｅｎｔｉａｌ ｐｒｏｆｉｌｅ ｓｈａ⁃
ｐｉｎｇ［Ｊ］ ． ＡＰＬ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ， ２０１５， ３（６）： ０６１１０１．

［１８］　 ＷＥＮ Ｚ， ＬＩ Ｃ， ＷＵ Ｄ， ｅｔ ａｌ． Ｆｅｒｒｏｅｌｅｃｔｒｉｃ⁃ｆｉｅｌｄ⁃ｅｆｆｅｃｔ⁃ｅｎｈａｎｃｅｄ ｅｌｅｃｔｒｏｒｅｓｉｓｔａｎｃｅ ｉｎ ｍｅｔａｌ ／ ｆｅｒｒｏｅｌｅｃｔｒｉｃ ／ ｓｅｍｉ⁃
ｃｏｎｄｕｃｔｏｒ ｔｕｎｎｅｌ ｊｕｎｃｔｉｏｎｓ［Ｊ］ ． Ｎａｔｕｒｅ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ， ２０１３， １２（７）： ６１７⁃６２１．

［１９］　 ＬＩ Ｘ Ｑ， ＬＩＵ Ｊ Ｑ， ＨＵＡＮＧ Ｊ Ｑ， ｅｔ ａｌ． Ｅｐｉｔａｘｉａｌ ｓｔｒａｉｎ ｅｎｈａｎｃｅｄ ｆｅｒｒｏｅｌｅｃｔｒｉｃ ｐｏｌａｒｉｚａｔｉｏｎ ｔｏｗａｒｄ ａ ｇｉａｎｔ ｔｕｎｎｅ⁃

０３３１ 应　 用　 数　 学　 和　 力　 学　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 ２０２４ 年　 第 ４５ 卷



ｌｉｎｇ ｅｌｅｃｔｒｏｒｅｓｉｓｔａｎｃｅ［Ｊ］ ． ＡＣＳ Ｎａｎｏ， ２０２４， １８（１１）： ７９８９⁃８００１．
［２０］　 ＷＡＮＧ Ｊ， ＪＵ Ｓ， ＬＩ Ｚ Ｙ． Ｔｈｅ ｃｏｎｖｅｒｓｅ ｐｉｅｚｏｅｌｅｃｔｒｉｃ ｅｆｆｅｃｔ ｏｎ ｅｌｅｃｔｒｏｎｔｕｎｎｅｌｌｉｎｇ ａｃｒｏｓｓ ａ ｊｕｎｃｔｉｏｎ ｗｉｔｈ ａ ｆｅｒｒｏｅ⁃

ｌｅｃｔｒｉｃ⁃ｆｅｒｒｏｍａｇｎｅｔｉｃ ｃｏｍｐｏｓｉｔｅ ｂａｒｒｉｅｒ［Ｊ］ ． Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｐｈｙｓｉｃｓ Ｄ： Ａｐｐｌｉｅｄ Ｐｈｙｓｉｃｓ， ２０１０， ４３（１３）： １３５００３．
［２１］　 ＬＵ Ｘ Ｙ， ＣＡＯ Ｗ Ｗ， ＪＩＡＮＧ Ｗ Ｈ， ｅｔ ａｌ． Ｃｏｎｖｅｒｓｅ⁃ｐｉｅｚｏｅｌｅｃｔｒｉｃ ｅｆｆｅｃｔ ｏｎ ｃｕｒｒｅｎｔ⁃ｖｏｌｔａｇｅ ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ ｏｆ

ｓｙｍｍｅｔｒｉｃ ｆｅｒｒｏｅｌｅｃｔｒｉｃ ｔｕｎｎｅｌ ｊｕｎｃｔｉｏｎｓ［Ｊ］ ． Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ａｐｐｌｉｅｄ Ｐｈｙｓｉｃｓ， ２０１２， １１１： ０１４１０３．
［２２］　 ＳＯＫＯＬＯＶ Ａ， ＢＡＫ Ｏ， ＬＵ Ｈ， ｅｔ ａｌ． Ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ ｅｐｉｔａｘｉａｌ ｓｔｒａｉｎ ｏｎ ｔｕｎｎｅｌｉｎｇ ｅｌｅｃｔｒｏｒｅｓｉｓｔａｎｃｅ ｉｎ ｆｅｒｒｏｅｌｅｃｔｒｉｃ ｔｕｎ⁃

ｎｅｌ ｊｕｎｃｔｉｏｎｓ［Ｊ］ ． Ｎａｎｏｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ， ２０１５， ２６（３０）： ３０５２０２．
［２３］ 　 ＷＡＮＧ Ｚ Ｊ， ＧＵＡＮ Ｚ Ｙ， ＳＵＮ Ｈ Ｙ， ｅｔ ａｌ． Ｈｉｇｈ⁃ｓｐｅｅｄ ｎａｎｏｓｃａｌｅ ｆｅｒｒｏｅｌｅｃｔｒｉｃ ｔｕｎｎｅｌ ｊｕｎｃｔｉｏｎ ｆｏｒ ｍｕｌｔｉｌｅｖｅｌ

ｍｅｍｏｒｙ ａｎｄ ｎｅｕｒａｌ ｎｅｔｗｏｒｋ ｃｏｍｐｕｔｉｎｇ［ Ｊ］ ． ＡＣＳ Ａｐｐｌｉｅｄ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ ＆ Ｉｎｔｅｒｆａｃｅｓ， ２０２２， １４ （ ２１）： ２４６０２⁃
２４６０９．

［２４］　 ＲＵＡＮ Ｊ Ｊ， ＱＩＵ Ｘ Ｂ， ＹＵＡＮ Ｚ Ｓ， ｅｔ ａｌ． Ｉｍｐｒｏｖｅｄ ｍｅｍｏｒｙ ｆｕｎｃｔｉｏｎｓ ｉｎ ｍｕｌｔｉｆｅｒｒｏｉｃ ｔｕｎｎｅｌ ｊｕｎｃｔｉｏｎｓ ｗｉｔｈ ａ ｄｉｅ⁃
ｌｅｃｔｒｉｃ ／ ｆｅｒｒｏｅｌｅｃｔｒｉｃ ｃｏｍｐｏｓｉｔｅ ｂａｒｒｉｅｒ［Ｊ］ ． Ａｐｐｌｉｅｄ Ｐｈｙｓｉｃｓ Ｌｅｔｔｅｒｓ， ２０１５， １０７（２３）： ２３２９０２．

［２５］　 ＬÜ Ｗ Ｍ， ＬＩ Ｃ Ｊ， ＺＨＥＮＧ Ｌ Ｍ， ｅｔ ａｌ． Ｍｕｌｔｉ⁃ｎｏｎｖｏｌａｔｉｌｅ ｓｔａｔｅ ｒｅｓｉｓｔｉｖｅ ｓｗｉｔｃｈｉｎｇ ａｒｉｓｉｎｇ ｆｒｏｍ ｆｅｒｒｏｅｌｅｃｔｒｉｃｉｔｙ
ａｎｄ ｏｘｙｇｅｎ ｖａｃａｎｃｙ ｍｉｇｒａｔｉｏｎ［Ｊ］ ． Ａｄｖａｎｃｅｄ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ， ２０１７， ２９（２４）： １６０６１６５．

［２６］　 ＤＡＭＯＤＡＲＡＮ Ａ Ｒ， ＰＡＮＤＹＡ Ｓ， ＡＧＡＲ Ｊ Ｃ， ｅｔ ａｌ． Ｔｈｒｅｅ⁃ｓｔａｔｅ ｆｅｒｒｏｅｌａｓｔｉｃ ｓｗｉｔｃｈｉｎｇ ａｎｄ ｌａｒｇｅ ｅｌｅｃｔｒｏｍｅｃｈａｎｉ⁃
ｃａｌ ｒｅｓｐｏｎｓｅｓ ｉｎ ＰｂＴｉＯ３ ｔｈｉｎ ｆｉｌｍｓ［Ｊ］ ． Ａｄｖａｎｃｅｄ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ， ２０１７， ２９（３７）： １７０２０６９．

［２７］　 ＬＡＮＧＥＮＢＥＲＧ Ｅ， ＰＡＩＫ Ｈ， ＳＭＩＴＨ Ｅ Ｈ， ｅｔ ａｌ． Ｓｔｒａｉｎ⁃ｅｎｇｉｎｅｅｒｅｄ ｆｅｒｒｏｅｌａｓｔｉｃ ｓｔｒｕｃｔｕｒｅｓ ｉｎ ＰｂＴｉＯ３ ｆｉｌｍｓ ａｎｄ
ｔｈｅｉｒ ｃｏｎｔｒｏｌ ｂｙ ｅｌｅｃｔｒｉｃ ｆｉｅｌｄｓ［Ｊ］ ． ＡＣＳ Ａｐｐｌｉｅｄ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ ＆ Ｉｎｔｅｒｆａｃｅｓ， ２０２０， １２（１８）： ２０６９１⁃２０７０３．

［２８］　 ＬＵ Ｘ Ｙ， ＣＨＥＮ Ｚ Ｈ， ＣＡＯ Ｙ， ｅｔ ａｌ． Ｍｅｃｈａｎｉｃａｌ⁃ｆｏｒｃｅ⁃ｉｎｄｕｃｅｄ ｎｏｎ⁃ｌｏｃａｌ ｃｏｌｌｅｃｔｉｖｅ ｆｅｒｒｏｅｌａｓｔｉｃ ｓｗｉｔｃｈｉｎｇ ｉｎ ｅｐｉ⁃
ｔａｘｉａｌ ｌｅａｄ⁃ｔｉｔａｎａｔｅ ｔｈｉｎ ｆｉｌｍｓ［Ｊ］ ． Ｎａｔｕｒｅ Ｃｏｍｍｕｎｉｃａｔｉｏｎｓ， ２０１９， １０（１）： ３９５１．

［２９］　 ＤＯＮＧ Ｙ Ｚ， ＬＵ Ｘ Ｙ， ＦＡＮ Ｊ Ｈ， ｅｔ ａｌ． Ｓｔｒａｉｎ ｅｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ ｏｆ ｄｏｍａｉｎ ｃｏｅｘｉｓｔｅｎｃｅ ｉｎ ｅｐｉｔａｘｉａｌ ｌｅａｄ⁃ｔｉｔａｎｉｔｅ ｔｈｉｎ
ｆｉｌｍｓ［Ｊ］ ． Ｃｏａｔｉｎｇｓ， ２０２２， １２（４）： ５４２．

［３０］　 ＬＩ Ｆ， ＣＡＢＲＡＬ Ｍ Ｊ， ＸＵ Ｂ， ｅｔ ａｌ． Ｇｉａｎｔ ｐｉｅｚｏｅｌｅｃｔｒｉｃｉｔｙ ｏｆ Ｓｍ⁃ｄｏｐｅｄ Ｐｂ（Ｍｇ１ ／ ３Ｎｂ２ ／ ３）Ｏ３ ⁃ＰｂＴｉＯ３ ｓｉｎｇｌｅ ｃｒｙｓｔａｌｓ
［Ｊ］ ． Ｓｃｉｅｎｃｅ， ２０１９， ３６４（６４３７）： ２６４⁃２６８．

［３１］　 ＷＡＮＧ Ｂ， ＬＩ Ｆ， ＣＨＥＮ Ｌ Ｑ． Ｉｎｖｅｒｓｅ ｄｏｍａｉｎ⁃ｓｉｚｅ ｄｅｐｅｎｄｅｎｃｅ ｏｆ ｐｉｅｚｏｅｌｅｃｔｒｉｃｉｔｙ ｉｎ ｆｅｒｒｏｅｌｅｃｔｒｉｃ ｃｒｙｓｔａｌｓ［ Ｊ］ ．
Ａｄｖａｎｃｅｄ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ， ２０２１， ３３（５１）： ２１０５０７１．

［３２］　 ＫＯＵＫＨＡＲ Ｖ Ｇ， ＰＥＲＴＳＥＶ Ｎ Ａ， ＷＡＳＥＲ Ｒ． Ｔｈｅｒｍｏｄｙｎａｍｉｃ ｔｈｅｏｒｙ ｏｆ ｅｐｉｔａｘｉａｌ ｆｅｒｒｏｅｌｅｃｔｒｉｃ ｔｈｉｎ ｆｉｌｍｓ ｗｉｔｈ
ｄｅｎｓｅ ｄｏｍａｉｎ ｓｔｒｕｃｔｕｒｅｓ［Ｊ］ ． Ｐｈｙｓｉｃａｌ Ｒｅｖｉｅｗ Ｂ， ２００１， ６４（２１）： ２１４１０３．

［３３］　 ＳＩＭＭＯＮＳ Ｊ Ｇ． Ｇｅｎｅｒａｌｉｚｅｄ ｆｏｒｍｕｌａ ｆｏｒ ｔｈｅ ｅｌｅｃｔｒｉｃ ｔｕｎｎｅｌ ｅｆｆｅｃｔ ｂｅｔｗｅｅｎ ｓｉｍｉｌａｒ ｅｌｅｃｔｒｏｄｅｓ ｓｅｐａｒａｔｅｄ ｂｙ ａ
ｔｈｉｎ ｉｎｓｕｌａｔｉｎｇ ｆｉｌｍ［Ｊ］ ． Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ａｐｐｌｉｅｄ Ｐｈｙｓｉｃｓ， １９６３， ３４（６）： １７９３⁃１８０３．

［３４］　 ＭＥＨＴＡ Ｒ Ｒ， ＳＩＬＶＥＲＭＡＮ Ｂ Ｄ， ＪＡＣＯＢＳ Ｊ Ｔ． Ｄｅｐｏｌａｒｉｚａｔｉｏｎ ｆｉｅｌｄｓ ｉｎ ｔｈｉｎ ｆｅｒｒｏｅｌｅｃｔｒｉｃ ｆｉｌｍｓ［Ｊ］ ． Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ
Ａｐｐｌｉｅｄ Ｐｈｙｓｉｃｓ， １９７３， ４４（８）： ３３７９⁃３３８５．

［３５］　 ＰＥＲＴＳＥＶ Ｎ Ａ， ＺＥＭＢＩＬＧＯＴＯＶ Ａ Ｇ， ＴＡＧＡＮＴＳＥＶ Ａ Ｋ． Ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ ｍｅｃｈａｎｉｃａｌ ｂｏｕｎｄａｒｙ ｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ ｏｎ ｐｈａｓｅ
ｄｉａｇｒａｍｓ ｏｆ ｅｐｉｔａｘｉａｌ ｆｅｒｒｏｅｌｅｃｔｒｉｃ ｔｈｉｎ ｆｉｌｍｓ［Ｊ］ ． Ｐｈｙｓｉｃａｌ Ｒｅｖｉｅｗ Ｌｅｔｔｅｒｓ， １９９８， ８０（９）： １９８８⁃１９９１．

［３６］　 ＫＵＫＨＡＲ Ｖ Ｇ， ＰＥＲＴＳＥＶ Ｎ Ａ， ＫＯＨＬＳＴＥＤＴ Ｈ， ｅｔ ａｌ． Ｐｏｌａｒｉｚａｔｉｏｎ ｓｔａｔｅｓ ｏｆ ｐｏｌｙｄｏｍａｉｎ ｅｐｉｔａｘｉａｌ Ｐｂ（Ｚｒ１⁃ｘＴｉｘ）Ｏ３

ｔｈｉｎ ｆｉｌｍｓ ａｎｄ ｔｈｅｉｒ ｄｉｅｌｅｃｔｒｉｃ ｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ［Ｊ］ ． Ｐｈｙｓｉｃａｌ Ｒｅｖｉｅｗ Ｂ， ２００６， ７３（２１）： ２１４１０３．
［３７］　 ＫＩＧＨＥＬＭＡＮ Ｚ， ＤＡＭＪＡＮＯＶＩＣ Ｄ， ＣＡＮＴＯＮＩ Ｍ， ｅｔ ａｌ． Ｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ ｏｆ ｆｅｒｒｏｅｌｅｃｔｒｉｃ ＰｂＴｉＯ３ ｔｈｉｎ ｆｉｌｍｓ［Ｊ］ ． Ｊｏｕｒ⁃

ｎａｌ ｏｆ Ａｐｐｌｉｅｄ Ｐｈｙｓｉｃｓ， ２００２， ９１（３）： １４９５⁃１５０１．
［３８］　 ＢＯＹＮ Ｓ， ＧＩＲＯＤ Ｓ， ＧＡＲＣＩＡ Ｖ， ｅｔ ａｌ． Ｈｉｇｈ⁃ｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅ ｆｅｒｒｏｅｌｅｃｔｒｉｃ ｍｅｍｏｒｙ ｂａｓｅｄ ｏｎ ｆｕｌｌｙ ｐａｔｔｅｒｎｅｄ ｔｕｎｎｅｌ
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