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建立一个有效的三明治隧穿模型研究在 -.! / !01!234$ 薄膜中电流脉冲引起的电阻改变（5-67）性质，发现载流

子在三明治结构各区域间的隧穿概率以及在不均匀界面层的导通概率对材料的 5-67值产生重要影响 8还研究了
电流9电压曲线中的迟滞效应，得到的结果与近年来的文献报道一致 8
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!国家自然科学基金（批准号：!&:+,&#!）资助的课题 8

" 59;1<=：=<>?@A BC;8 DC;

% 永久联系人，59;1<=：;=<EA @FE8 FGE8 D3

! H 引 言

#&&&年美国 )FI1@ 超导和空间外延中心［!］报道
了钙钛矿结构的 -.! / ! 01!234$（-024）薄膜室温下
电阻对电脉冲信号产生了灵敏的反应，其开关效应

能长久保持 8其后，日本和其他一些实验室也对电脉
冲信号引导的开关效应进行了深入的实验研

究［#—!+］，发现在其他一些氧化物钙钛矿结构［!&—!,］或

有机材料中［!:—!+］也有类似的效应 8
在室温和不加磁场情况下，当持续时间为

!&& 3@的正脉冲电压加在 -024薄膜上，样品的电阻
值急速下降表现出低电阻状态（" J ";<3），并能长久

保持稳定的电阻状态 8改变脉冲电压方向为负脉冲，
电阻转变成为高电阻状态（" J ";1I）8定义这种可逆
的高低阻双稳态的相对改变值为电脉冲引起的电阻

变化（5-67）：5-67 J!" K";<3 J（";1I / ";<3）K";<3 8文
献［!］报道的 -024 薄膜具有两个特别的性质：!）
5-67值可达到了 !++&L 8 #）除去电压脉冲后，其阻
值在 # M !&: @后改变量不到 !H:L，表现出双稳电
阻态的非易失性（3C3NC=1B<=F）8由于 -024薄膜具有
大的 5-67值和强的非易失性，这种材料在外加扫描

电压的变化为 &" #;1I" / #;1I"& 时，相应的 $9#
关系曲线中出现了明显的迟滞现象 8 近年来的实验
研究表明，这种室温下电脉冲导致的电阻值变化转

变速度快，可逆，非易失，并且薄膜尺寸可以做的相

当小，满足新一代高密度，高速度和低能耗存储器件

的要求，引起了人们的极大兴趣 8
然而在理论研究方面对这种电子材料的开关效

应机理却没有统一的认识 8目前有两种看法：一是认
为由于材料内一些电荷阱引起的 8典型的解释是认
为 -024材料的不均匀，在正电压下绝缘材料中的
金属颗粒排列成线使电阻呈低阻态 8负电压脉冲破
坏了原来金属颗粒线使电阻呈高阻态［!］8另一种是
认为金属和氧化物接触的界面性质造成的 8近年
7COF3PF.Q等人［!R，!’］提出了一个简单的理论模型 8两
个与电极接触的界面和中间氧化物介质组成一个三

明治结构 8该模型能较好地解释实验中观测到的电
脉冲开关效应及 $9# 曲线中的迟滞现象 8
本文发展了 7COF3PF.Q 等人提出的模型，用上

（E），下（P）界面层和中间介质层组成的三明治结构
研究此氧化物材料特殊的导电性质 8考虑到氧化物
介质9金属电极接触面的非均匀性，我们提出界面层
由一系列非均匀小颗粒组成，每个小颗粒具有不同
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的电荷占据态及导通概率 !引入一个无序的隧穿公
式来控制载流子在界面颗粒层的导通概率 !用"#$%&
’()*# 数值模拟研究载流子在三明治结构中的注入
与隧穿 !我们发现载流子在各区域间的隧穿率的大
小，以及在界面颗粒中的导通概率 !，对系统的
+,-.值以及迟滞效应起着很大的作用 !我们的计算
结果与实验报道是相符的，能够很好地解释 +,-.值
和相应的 "/# 迟滞回线产生机理 !

0 1 模型和方法

图 2是三明治模型的示意图 !由于氧化物钙钛
矿物质在纳米尺度上的空间不均匀性［03］，所以这个

氧化物介质层里包含着一些非渗透的金属颗粒 !材
料中的金属颗粒集中在两边金属电极（顶部电极 $4

和底部电极 $5）附近，在两个电极之间形成了由顶

部颗粒界面层（4）/中间氧化物介质层（6）/底部颗粒
界面层（5）的三明治结构 !

图 2 三明治结构模型示意图（正电压方向）

假设在外电场作用下载流子在各区域间运动是

隧穿运动，界面势垒对载流子隧穿的阻挡，使三明治

结构电阻值比 ,’"7体材料电阻值大得多，因此可
以推断金属电极/氧化物介质之间的界面对输运特
性起重要作用［8］!根据费米黄金法则［29］，载流子从

!区域到"区域的跃迁概率可以为

#!，" : $!，"%"［2 ; &"］’!，"（#）， （2）

%"和 &" 是"区域的状态数和占据率，$
!"表示从!

到"的隧穿概率，函数 ’!，"（#）反映跃迁概率对于外

界电压 # 的依赖关系 !
在图 2中将载流子从底部流进，顶部流出的方

向规定为正方向，反之为负方向 !相对于中间氧化物
介质部分，顶层和底层比例要小得多，并因为与上下

金属电极接触，在界面表现出非均匀的性质，因此我

们把顶层或底层又分成 <3个不同的小颗粒，在正电
压条件下该模型可以用载流子在各个区域的占据数

变化率方程表示
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式中 ( 从 2到 <3代表上或下界面区域的 <3个颗粒
小区域 ! 假设［29］’!，"（#）是不依赖于!和"具体区
域的函数，与电压的关系为 ’（#）: ?@$A（#）!我们假
设载流子在电介质内部隧穿率相同，等于一个常数

$5，6
( :$6，4

( :$@$%，而从电极到顶部或底部颗粒界面

层的隧穿率公式定义为

$
$5，5（4，$4）

( :%
$5（$4）

( %(，)($=$&B%， （8）

$&B%为界面标准隧穿率 !上式中用两个系数%
$5（$4）

(

和%(，)($=来控制电极到颗粒层的隧穿率 !定义%
$5（$4）

(

为由颗粒占据率控制的隧穿系数［02］，即

%
$5（$4）

( :
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由（F）式可以看出，当颗粒中的占据率 &(，5（4）增加，隧

穿率会提高，在 &(，5（4）: 2时，隧穿率达到最大值 !因
此界面颗粒中的电荷累积会影响载流子的隧穿 !我
们还引入%(，)($=来表示由于界面颗粒层的不均匀性

而引起的传输涨落系数

%(，)($= : G&（ )*）G’（! ; +*）， （H）
其中&（ )*）是具有平均值为 3，宽度为 2的高斯分布
随机数，控制 ( 颗粒 )* 时间步隧穿的大小 ! +* 是 3—

2之间均匀分布的随机数，’（ ,）是单位阶跃函数 !
由于电荷在界面颗粒与金属电极之间的导通是无序

的，我们用 ! 来控制颗粒的导通概率 !
在加负电压时载流子流向与正电压方向相反，我

们可以写出负电压下类似的方程 !用五阶隆格 ;库塔
法数值求解这一系列方程 !给定每一区域载流子占据
率初值都等于 2C0，计算第 )* 个 "#$%& ’()*#步（"’I）
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的中间区域和界面小颗粒区域的占据率 !"，!（ #$），并
由此求出载流子流出上界面的电流 !计算出每一时刻
的电流值为单位时间间隔!# 的平均值：

% "〈 &!
#$

"
"%，’%"

(’%

& !"，% (% )（*）〉! （’）

() 结果和讨论

在我们模拟中，首先假设金属电极占据率 !’*

" !’%
" +,&，界面颗粒的导通率 + " $)- !给定参数

"./0 " ’ 1 +$2 3，"450 " - 1 +$2 +(，(% " (* " +$6，(7 "
+$+$，(’%

" (’*
" (4 " +$+# !由此可以看出相比中间

层区域，底层和顶层状态数是一个很小的值，同时由

于"./0""450，这就意味着底层和顶层颗粒区域有可

能被占满，因而限制了载流子的界面隧穿 !这一结果
表明界面电荷积累可以限制载流子的运动 !
设一个电压脉冲值为 +&)-，脉冲时间为一个单

位时间间隔!#，!# " -$$ 89:!同时用一稳定的直流
小电压 * ;4<= " $)$+测量电阻，计算脉冲过后的电流
和电阻值 !我们首先连续加了 -个正电压脉冲，每两
个脉冲相隔时间为 # " +$$$!#，计算每个时刻的电
阻值 !然后同样在 # " -$$$!# 时间内连续加了 - 个
负电压脉冲，计算每个时刻的电阻值 !将连续加 &$
个正负脉冲情况下计算得到的电阻随时间 # 变化表
示在图 &中 !可以看到，在第一个正脉冲过后，系统
便达到了稳定的低阻状态，随后的几个正脉冲并不

改变系统低阻状态 ! 改变电压方向为负脉冲后，电
阻几乎突然增大 6$倍 !连续的第二，三个负脉冲使
电阻值继续增大到原来的 ($$倍左右，并成为一个
稳定的高阻状态 !交替的电压脉冲使三明治结构在
稳定的高低电阻值之间切换 !我们计算了 6$个脉冲
的电阻值，发现其电阻一直保持着这种稳定的高低

阻态变化 !这种能保持稳定的电阻状态称为可逆性
和非易失性 !我们的计算结果与实验资料是一致
的［+，(—6］!
为了分析产生电阻双稳态的原因，在连续施加

&$个正负脉冲情况下，将计算得到的三明治结构中
每层平均电荷占据数（ !*，!7，!%）随时间的变化表

示在图 &（7）中 !其中 !* 为底部界面层平均占据率

（图中虚线表示），而 !% 为顶部界面层平均占据率

（图中实线表示），中间层载流子占据率 !7 几乎保

持 +,&不变 !从图中可以看出，载流子的占据率对系

图 & （<）电压脉冲，（*）电阻，（7）各层平均电荷占据数（!%，!*，

!7）随时间 #（!#）的变化关系（单位时间间隔!# " -$$ 89:）

统的电阻值变化起着决定性的作用 !由于所取参数
(7"./0 " ’$，(4"450 " -$，所以在施加正电压脉冲后
从顶部颗粒层方程（#）可以看出，方程右边第一项比
第二项大，因此顶层颗粒的占据态变化大于零，

=!"，% ,= # > $!电荷重新分布，在顶部区域聚集，使

!%（ #）立刻从 $)-增加到极大值 $)’ ! !%（ #）的增大
又使系数#’%" " & 2 + !"，# % ? +也达到极大，提高了（#）式
中右边第二项的值，使得占据态的变化趋于饱和，

=!"，% ,= # " $!所以正脉冲电压使顶层占据态达到稳
定的极大值 !这时如用小偏压 * ;4<=测量得到的电流

最大，电阻值最小 !在连续施加正脉冲电压时，电阻
保持低阻态不变 !
反之，加负电压使顶部颗粒层放电，其占据率迅

速减小，底层的占据率变大 ! !%（ #）越小，电阻值越
大 !但从图中可以看出第一个负脉冲后，!% 并没有

达到稳定的最小值，这是因为顶层颗粒高占据态有

一定的保持性，这就使系统的电阻值未达到稳定的

高阻状态 !顶层颗粒的彻底放电需要连续的施加负
脉冲电压 !随着负脉冲数的增加，!% 达到稳定极小，

使系统的阻态也达到稳定高阻态 !对比正负电压脉
冲部分的情况可以清楚地看出正脉冲更易达到稳定

电阻态，这与实验结果也一致［+，-，6，++］!
为了研究电阻 @ABC值的大小，我们调节参数如

下 !在其他参数与图 &相同情况下改变"450和"./0的

值，计算正负脉冲引起的电阻绝对改变值!, "
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（!!"# $ !!%&），和相对改变 ’()*值列在表 +中 ,表中
（"），（-），（.）三列数据为保持界面标准隧穿常数

!/#0 1 2 3 +4$ +5，依次增大区域内部隧穿常数分别为

（"）!%&0 1 6 3 +4$ 7，（-）!%&0 1 8 3 +4$ 7，（.）!%&0 1 +4 3
+4$ 7 ,（9）和（/）两列采用的数据为保持!%&0 1 8 3
+4$ 7，改变（9）!/#0 1 : 3 +4$ +5，（/）!/#0 1 8 3 +4$ +5 ,由
表 +可以看到在其他参数不变的情况下，改变!/#0

或!%&0的值相当于改变进入和流出顶部界面层的差

值 ".!%&0 $ "/!/#0，直接对高低电阻的绝对变化!!
以及 ’()*的大小起着决定性的影响 ,减小 "/!/#0或

者增大 ".!%&0的值，都会使 ’()*值增大 ,

表 + 改变!/#0和!%&0的值，!!及 ’()*的变化

（"） （-） （.） （9） （/）

# 4;2 4;2 4;2 4;2 4;2

".!%&0 64 84 +44 84 84

"/!/#0 24 24 24 :4 84

（".!%&0 $ "/!/#0）

"/!/#0 4;: 4;6 + 5 4

!! <8+ +4=6 +546 6:75 =+6

’()* :42 545 =4+ 868 +66

表 : 改变界面层颗粒导通的概率 #，!!及 ’()*的变化

（"） （-） （.）

# 4;: 4;2 4;8

（".!%&0 $ "/!/#0）

"/!/#0 4;6 4;6 4;6

$>（ ?） 4;7++ 4;848 4;<57

$>（ $） 4;4+2 4;454 4;458

$>（ ?）$ $>（ $）
$>（ $） 27;<5 :2;75 +8;=2

!! +778 +4=6 :=7

’()* 867 545 +66

在其他参数与图 :相同情况下，改变界面层颗
粒导通率分别为（"）# 1 4;:，（-）# 1 4;2，（.）# 1 4;8
时计算脉冲引起的高低电阻的绝对改变值!! 和相
对改变值 ’()*列在表 :中 ,可以看出虽然三种情况
下参数 ".!%&0 $ "/!/#0的值不变，但颗粒导通率的值

越小 # 1 4;:，正脉冲时顶部占据率 $>（ ?）虽然最
大，但负脉冲时上界面的高占据阻止了电荷的流入，

系统顶层颗粒的彻底放电使顶层两个电荷占据态的

变化
$>（ ?）$ $>（ $）

$>（ $） 最大，也使高低阻差值最大 ,

由此可以看出当颗粒导通率 # 值越小时，得到!!
和 ’()*值最大 ,
最后我们研究三明治结构 %@& 曲线的迟滞现

象 , 我们对该三明治结构施加连续变化的扫描小电
压，4! ? +! $ +!4，计算得到相应的 %@& 曲线表示
在图 5 和图 = 中 ,图 5 中，固定 # 1 4;2，!/#0 1 2 3
+4$ +5时改变内部区域隧穿常数分别为（"）!%&0 1 6 3
+4$ 7，（-）!%&0 1 8 3 +4$ 7，（.）!%&0 1 +4 3 +4$ 7，所取其

他参数与图 :相同 ,我们可以看到当连续加上小正
电压到 ? +时，计算得到的电流呈非线性上升 ,而当
正电压连续下降到零时，电流呈线性下降到零 ,由图
中的迟滞回线表明顶层颗粒占据态的充放电有一定

的迟滞性 ,当系统改变电压方向连续向负电压增加
到 $ +时，系统的上，下界面颗粒层的电荷占据态都
发生相应的非线性变化 ,负电压时上，下界面颗粒层
电荷占据态的保持力使电流曲线表现了与正电压不

同的多彩多姿的迟滞回线 ,可以由图 :（.）中看到，
第一个负脉冲后 $>（ $-）并没有立刻达到稳定的极

小（大）值，表现出占据态有较大的保持性，因此产生

了较大迟滞性 ,当电压大于 A +时，系统达到稳定状
态，迟滞性消失 ,

图 5 %@&曲线中的迟滞效应，在 # 1 4;2，!/#0 1 2 3 +4 $ +5时（"）

!%&0 1 6 3 +4 $ 7，（-）!%&0 1 8 3 +4 $ 7，（.）!%&0 1 +4 3 +4 $ 7

对比图 5中的（"），（-）和（.）可以看出，三曲线
在正电压部分的形状差别不大，改变!%&0值引起的

差别主要表现在负电压部分 ,可以看到（.）图中在电
压为 $ +时的稳定电流 B %!%&（ $ +）B最小 ,这是由于界
面颗粒层占据率对隧穿系数"

’-（’>）
( 的非线性控制，
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导致在负电压部分的稳定电流 ! !"#$（ % &）!最小所致 ’

由于 ()*+ 公式也可写为
! !",-（ . &）! % ! !"#$（ % &）!

! !"#$（ % &）! ，

（/）图中 ()*+最大 ’这一结果与表 &中结论相一致 ’

图0（,），（1）为固定" 2 345，!#$6 2 7 8 &3% 9时改

图 0 #: ! 曲线中的迟滞效应 ’（,），（1）为在 $ 2 345，!#$6 2 7 8 &3 % 9时（,）!;-6 2 < 8 &3 % &=，（1）!;-> 2 7 8 &3 % &= ’（/），

（?）为保持!#$6 2 7 8 &3 % 9，!;-6 2 5 8 &3 % &=，（/）$ 2 34<，（?）$ 2 347

变界面隧穿标准概率为（,）!;-6 2 < 8 &3% &=，（1）!;-6 2
7 8 &3% &= ’（/），（?）两图为固定!#$6 2 7 8 &3% 9，!;-6 2 5
8 &3% &=，改变界面颗粒的导通率（/）$ 2 34<，（?）$ 2
347，其他参数与图 < 中一致 ’对比图 0 中的几个曲
线，可以发现其迟滞效应与图 =中的表现一致 ’图中
在电压为 % & 时的稳定电流 ! !"#$（ % &）!越小，其

()*+值越大 ’ 因此（,）和（/）的 ()*+值较大 ’这一结
果与表 &，<中结论相一致，说明!;-6和导通率 $ 对
系统的 !:# 迟滞回线和 ()*+值的影响是等效的 ’

0 4 结 论

我们发展了 +@A;$1;BC 等人提出的模型，充分
考虑了氧化物介质:金属界面层对载流子隧穿的影

响 ’引入由颗粒占据率控制的系数"
%1（%D）
& ，和随机调

制的涨落系数"&，B,$?来定义不均匀颗粒界面区域与

电极间载流子隧穿 ’用一个颗粒导通概率 $ 来控制
不均匀界面层的导通概率 ’在此基础上研究了隧穿
率参数!#$6和!;-6，颗粒导通概率 $ 的变化对电脉冲
开关效应和 !:# 迟滞回线的影响 ’结果发现 ’/!#$6

% ’;!;-6差值越大，或者导通率 $ 越小，系统阻值的
变化!( 和 ()*+值也越大 ’通过分析 !:# 曲线中的
迟滞效应，研究对迟滞回线产生影响的因素并与实

验相互比照 ’负电压部分的迟滞回线较为明显，表现
负电压时系统达到稳定状态的滞后性 ’我们的计算
结果与实验相一致［5，E，&&］，并证明引入一个能反映界

面不均匀性的颗粒界面隧穿率系数能够更好的解释

()*+开关效应的机理 ’

［&］ F#D G H，ID J K，FC$,6#;L M <333 )$$* ’ "+,- ’ ./00 ’ !" <N09
［<］ G,O,# K，P#6,C,Q, M，*",# G <33& 1 ’ )$$* ’ "+,- ’ #$ &0&3
［=］ R,#S,S@L M，I,$C T H，GU;$ R，F@B;$A R，VWD# G，GD$ T T，XD;

T T <33= )$$* ’ "+,- ’ ./00 ’ %& 95N

［0］ VWD# G，R,#O,S@L M，Y",#?,SO, K，GD$ T T，I,$C T H，XD; T T

<330 )$$* ’ "+,- ’ ./00 ’ %’ =&N
［5］ G,Q, M，ZD[## V，P,Q,W,O# \，V@ODB, T <330 )$$* ’ "+,- ’ ./00 ’

%’ 03N=
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［!］ "#$%$&$ ’，($)* +，,-*./ , +，’0*1 +，2$&$3$04 5，6*0.7$ 8

9::; !"#$ < %&’ < = !" 99;;:>
［?］ ($0$4 @，,A$4 ( 9::B ( < )**+ < !"#$ < #! C:+?:D
［E］ F.4-)/7* 5，G/HI$ ’ J，G/IH K 9::B )**+ < !"#$ < ,&-- < $% 9;9C:9
［D］ "#$%$&$ ’，2$--* 6，’#$L14 + 9::! ( < )**+ < *"#$ < ## :C!C:C
［C:］ J. M 8，N$-% O P，64-% Q ( 9::> !"#$ < %&’ < = !" CB>C:C
［CC］ P*-% M，N$-% F，Q1/- G P，(1$-% P (，Q1/- 6 G，G4 R 5，

O1$-% N F 9::B )**+ < !"#$ < ,&-- < $% C?9C:?
［C9］ S*73 M，21$7)3/I ( ,，J74314- ’ 5 9::B !"#$ < %&’ < = !& :;B>:B
［C>］ "T4%3L1T$/%/7 M，N$3/7 M 9::! )**+ < !"#$ < ,&-- < $$ :;9D:C
［C;］ +$A$%.L14 5，’*H$A$ 2，’3$-.A$ (，U/3. 8 9::! )**+ < !"#$ <

,&-- < $$ C;CD
［CB］ 5$ G K，KH* (，".H$-% @ 8，R. F S，8$-% 8 9::> )**+ < !"#$ <

,&-- < $’ C;CD

［C!］ G$4 8 (，6. Q +，2&*-% P G 9::B )**+ < !"#$ < ,&-- < $! C99C:C
［C?］ (14 P R，=$ P Q，K$-% ( @，(*-% 8 G，J$* + @ 9::C ."/0 <

!"#$ < &" DD:
［CE］ M*V/-W/7% 5 @，,-*./ , +，(X-L1/V 5 @ 9::; !"#$ < %&’ < ,&-- < #’

C?E>:9
［CD］ M*V/-W/7% 5 @，,-*./ , +，(X-L1/V 5 @ 9::! )**+ < !"#$ < ,&-- <

$$ :>>BC:
［9:］ G4 K J，G/4 5，6$-% N +，(*-% K 8，Q1/- @ K，G4 G + 9::!

)1-2 < !"#$ < 3/0 < (( 9>9E（4- Q14-/3/）［李培刚、雷 鸣、唐为

华、宋朋云、陈晋平、李玲红 9::! 物理学报 (( 9>9E］
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