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铁电薄膜漏电流的应变调控*

文娟辉 杨琼 曹觉先† 周益春

(湘潭大学物理系,纳米物理和稀土发光研究所,湘潭 411105 )

( 2012年 10月 23日收到; 2012年 11月 16日收到修改稿 )

基于密度泛函理论的第一性原理并结合非平衡格林函数,探讨了应变对 BaTiO3 铁电薄膜漏电流的影响规律.

研究表明,压应变能有效地抑制 BaTiO3 铁电薄膜漏电流,特别是当压应变为 4%时,其漏电流相对无应变状态降低

了近 10倍. 通过考察体系的透射系数和电子态密度发现: 一方面压应变状态下铁电隧道结的透射几率要比张应变

时小,特别是在费米面附近;另一方面随着张应变过渡至压应变时,价带的位置逐渐向低能区移动而导带向高能区

移动,导致了其带隙的增大,从而有效抑制了漏电流. 本研究为寻找抑制铁电薄膜漏电流,提高铁电薄膜及铁电存储

器的性能提供合适的方法.
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1 引 言

由于铁电材料具有压电、电光、声光、热释

电、光折变和高介电系数等优良特性,铁电材料在

铁电随机存取存储器 (FRAM)、动态随机存储器

(DRAM)、高介电常数电容器、声学器件、热释电

探测器等多功能器件具有广泛的应用. 特别值得提

出的是,由于铁电薄膜材料具有很稳定的化学性能

和抗辐射性能强等优点,纳米尺度铁电材料在非易

失性 FRAMs中具有潜在应用前景. 随着薄膜制备

技术的发展, 在研究铁电薄膜材料的过程中, 研究

人员发现铁电薄膜比块体材料性能更优良、更容

易向实用化方向发展.当铁电薄膜的厚度接近几纳

米时,漏电流成了一个决定器件完整性和可靠性的

重要指标 [1−5]. 影响铁电薄膜漏电流的因素有很多.

例如, 李建军等 [6] 通过 La, V 共掺杂的 Bi4Ti3O12

铁电薄膜的溶胶 -凝胶法制备及性能测试研究,发

现 La, V掺杂后薄膜的漏电流密度明显降低,提高

了薄膜漏电流特性; SimÕes等 [7]研究指出,不同电

极对 Bi3.25La0.75Ti3O12 铁电薄膜的铁电性能和漏

电流具有十分大的影响; 通过研究 BiFeO3 多铁性

材料的电子输运特性, Seidel等 [8] 发现可以通过增

减铁电畴壁来控制器件的漏电流. 漏电流不仅影响

器件的保持性能,而且对铁电薄膜中的畴壁运动、

缺陷演化、极化强度都具有重要的影响.沈效农和

王弘 [9] 在研究铁电薄膜导电过程与机理时, 认为

铁电薄膜的极化强度随时间变小时伴随着漏电流

逐渐增大,漏电流增加预示着铁电薄膜的电学性质

劣化. 因此, 漏电流是影响铁电薄膜材料性能至关

重要的因素.有效抑制铁电薄膜中的漏电流、提高

材料的铁电性能是当前铁电材料领域的热点问题.

Cheng等 [10]通过对磁性隧道结的漏电流研究指出,

增加薄膜厚度, 漏电流明显减小, 整流效应显著加

强;贾建峰等 [11] 在MgO/(Ba0.8Sr0.2)TiO3 多层薄膜

的介电和漏电特性研究中, 发现 MgO层的引入改

变了 (Ba0.8Sr0.2)TiO3 的介电特性和漏电流行为,使

薄膜的漏电流降低了 3个数量级.

本文主要采用第一性原理探讨应变对铁电薄

膜漏电流的调控.实际上,由于多层膜的制备,铁电

薄膜与衬底及电极之间的界面状态不可避免地会

使铁电薄膜存在应变.应变是影响铁电薄膜材料性

能的重要因素,尤其是当薄膜的厚度降低到纳米尺

度以后,应力对薄膜的形貌、结构、性能、界面处
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的缺陷和电子密度都会产生至关重要的影响.如果
能有效控制铁电薄膜中的应变为我所用,铁电薄膜
的物理性能将得到极大提高. Scott [12] 指出衬底/铁
电薄膜界面和高应变态将是今后的铁电材料的重

点研究方向.王彪课题组通过理论研究发现应变会
诱发 PbTiO3的顺电 -铁电相变,并且分别研究了顺
电和铁电 PbTiO3 的输运性质

[13,14]. 极化、畴壁、
应变等因素是影响铁电薄膜漏电流的重要因素.在
本文中,仅仅以 BaTiO3 的顺电相为例,采用非平衡
格林函数来探讨外加应变对其输运性质的影响及

其机理. 我们发现压应变能有效抑制漏电流, 特别
是当压应变为 4%时, 其漏电流相对于无应变状态
降低近 10倍.

2 计算方法

本文采用基于密度泛函理论的 VASP 软件包
来实现 Pt/BaTiO3/Pt界面结构优化. 计算中采用投
影缀加波法 (PAW) [15] 描述离子和电子之间的相

互作用, 而交换关联函数采用 GGA-PBEsol[16]; 平
面波截断动能为 450 eV;采用 6×6× 1 Monkhorst-
Pack[17] K点网格;结构优化的收敛标准为所有原子
间 Hellmann-Feynman力均小于 0.005 eV/Å.
如图 1 所示, 本文构建了以 TiO2 为终端的

Pt/TiO2-(BaO-TiO2)n/Pt三明治界面结构, O原子位
于 Pt原子的正上方.为了得到顺电相的 BaTiO3 薄

膜,在结构优化的过程中,保持体系关于中心 TiO2

原子层镜面对称. 平面内晶格常数固定在顺电相
BaTiO3 优化晶格常数 3.987 Å,真空层厚度为 15 Å.
铁电薄膜的漏电流和传输概率的研究采用 ATOM-
ISTIX TOOLKIT(ATK) [18]来模拟计算,它是基于密
度泛函理论,利用非平衡格林函数方法来处理纳米
器件在外置偏压下的电子输运性质. 采用的交换关
联泛函是 GGA-PBE,横向布里渊区积分采用 8× 8
的 k点网格.

3 结果分析和讨论

3.1 BaTiO3铁电薄膜的结构分析

为了探索应变对铁电隧道结输运性质的影响,
首先构建了一个 Pt/TiO2-(BaTiO3)m/Pt的顺电态模
型如图 1所示 (m = 5). 它分为左电极、中间散射区
和右电极,中间散射区是由钛酸钡层和左右电极表
层所组成, 所研究的钛酸钡模型是以 TiO2 为终端

界面,并且氧原子位于最外层 Pt电极的上面. 本文
考虑的外加应变 ε = (as − a0)/as

[19], 其中 as 是加

应变的铁电隧道结的平面内晶格常数, a0 是不加应

变时的结构的晶格常数. 当加上应变时, 产生应变
场,平面内晶格常数由 a0 变为 as,而原子位置会沿
界面法线方向弛豫 [13].

图 1 Pt/BaTiO3/Pt的结构示意图

3.2 漏电流

为了研究 BaTiO3 铁电隧道结在外加应变下

的电子输运性质,本文使用 ATOMISTIX TOOLKIT
(ATK 2008.10) 软件包计算不同应变下 BaTiO3 铁

电隧道结的输运性质. 在纳米器件中, 漏电流可以
由 Landauer–Büttiker表示为 [20,21]

I =
2e
h

∫
T (E){nF (E −µR)−nF (E −µL)} dE, (1)

式中 µL 和 µR 分别为左右电极的化学势而 nF(E)

为费米狄拉克分布函数, T (E)为电子的传输概率.
当温度为 0 K时,漏电流表达式 (1)可以简化成

I =
2e
h

∫ µR

µL

T (E)dE. (2)

我们主要利用 (2)式探讨应变对有限偏压下铁电薄
膜漏电流的影响特征. 图 2分别给出了铁电薄膜应
变为 ε =−4%, −2%, 0, 2%, 4%时,漏电流随偏压的
变化关系.图中的正负号分别对应拉应变和压应变.
从图中可以发现, 随着拉伸应变的增加, 漏电流显
著增加,而在压应变状态下,漏电流急剧减小. 特别
值得提出的是,当压应变 ε = −4%时,漏电流相对
于无应变状态的铁电薄膜降低近一个数量级,这说
明漏电流得到了极大抑制. 因此, 我们的研究结果
显示, 可以通过应变来调控铁电薄膜的漏电流, 提
高铁电薄膜及其器件的电学性能.
铁电薄膜的厚度是影响材料漏电流的一个重

要因素, 图 3 给出了钛酸钡薄膜厚度对其漏电流
的影响. 通过不同厚度下钛酸钡的 I-V 特征曲线
分析,发现随着厚度的增加其漏电流逐渐减小. 图
3 中插图给出了偏压为 1 V 时, 漏电流随钛酸钡
层数的变化关系. 通过拟合, 发现漏电流与薄膜厚
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度呈现指数变化关系.依据 Es-Souni等 [22] 给出的

SCLC导电机制,漏电流与薄膜厚度的关系可表述

为 I = C
V n

dm , 其中 C, n, m 均为常数, I 为漏电流密

度, d 为薄膜厚度, V 为电场强度.因此,随着铁电薄
膜厚度的增加,漏电流将明显受到抑制.由此可见,
要降低铁电薄膜的漏电流, 提高铁电薄膜的性能,
薄膜厚度不能太小.

图 2 BaTiO3 铁电隧道结在不同应变下的漏电流与偏压的关

系曲线图

图 3 不同钛酸钡层的 I-V 特征曲线 黑色线、红色线、蓝

色线分别表示 7层、5层、3层钛酸钡在器件中的 I-V 特征曲
线;插图给出了偏压为 1 V时,漏电流随薄膜厚度的变化关系
(分别取的对数坐标)

3.3 机理分析

3.3.1 透射系数
为探讨应变影响漏电流机理,我们详细地探讨

了不同应变下电子的输运机制.图 4给出了不同应
变下电子的透射概率. 透射系数越大, 电子穿过铁
电薄膜越容易,漏电流就越大.反之,电子难以穿过
铁电薄膜,漏电流就越小. 从图中可以发现,在拉伸
应变状态下,电子的透射概率幅度相对于无应变状
态下有所增加. 这意味着电子透射通过铁电薄膜的
能力加强,从而导致了在拉伸应变下漏电流增加的

主要原因.与拉伸应变状态相反,在压应变状态下,

电子的透射概率急剧减小,从而使得压应变状态下

铁电薄膜中漏电流受到极大抑制.

图 4 BaTiO3 铁电隧道结在零偏压下传输系数与能量的关系

(a), (b), (c)分别为 5层 BaTiO3 在应变为 4%, 0%, −4%时的透
射系数,费米能为零

3.3.2 态密度分析
为了解释不同应变下铁电薄膜漏电流的变化,

研究了五层钛酸钡薄膜在不同应变下的电子态密

度 (DOS),如图 5所示. 图 5(a), (b)分别为不同应变

下,铁电薄膜内部 O原子和 Ti的电子态密度.从图

中可见, 随着拉伸应变的增加, 其价带逐渐移向高

能区而导带向低能区偏移. 这意味着铁电薄膜在拉

伸应变状态下,电子带隙将随着拉应变的增加而逐

渐减小, 从而使得电子穿透本领加强, 导致了拉伸

应变下铁电薄膜漏电流的增加. 然而, 当施加压应

变时,其价带明显向低能区移动而导带向高能区移

动, 从而使得电子禁带宽度明显增宽, 有效抑制了

电子由价带激发到导带的概率.

图 5 (a), (b)分别为不同应变下,铁电薄膜内部 O2,铁电薄膜
内部 Ti的 DOS图

4 结 论

结合非平衡格林函数,采用基于密度泛函理论
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的第一性原理方法, 以 BaTiO3 薄膜为例系统研究

了双轴应变对铁电薄膜漏电流的影响.研究结果表
明, 张应变会使铁电薄膜的漏电流增大, 而压应变
可以减小铁电薄膜漏电流,从而提高铁电薄膜的保
持性能.双轴应变对铁电薄膜漏电流的调控机理来
源于: 1)在压应变状态下,电子穿透铁电薄膜的本

领受到极大抑制; 2)当施加压应变时, 电子的禁带
宽度明显增宽,有效抑制了电子由价带激发到导带
的概率.我们的研究表明了双轴应变对铁电薄膜漏
电流具有调控作用,这些结论对提高铁电薄膜及铁
电存储器的性能,有重要的理论意义和应用价值.
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Abstract
Combining nonequilibrium Green’s functions and first-principles quantum transport calculations in density-functional theory, we

investigate the effect of biaxial strain on the leakage current of BaTiO3 ferroelectric thin film. The results show that the compressive
strain can effectively reduce the leakage current of ferroelectric thin film. Especially when the compressive strain is 4%, the leakage
current will be reduced by nearly 10 times that of strain-free case. By calculating the transmission coefficient and the density of states,
we find that the transmission probability of ferroelectric tunnel junction with compressive strain is smaller than that with tensile strain.
Moreover, we find that the valence band shifts toward the lower energy zone while the conduction band moves toward the high energy
zone, which leads to the enlarged energy band gap, thereby reducing the leakage current. Our study suggestes a suitable way to reduce
the ferroelectric thin film leakage current and improve the performance of ferroelectric thin film and its relevant ferroelectric memory.

Keywords: ferroelectric thin films, double axis strain, the leakage current, first principle
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