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多铁性: 物理、材料及器件专题

四方相多铁BiMnO3电控磁性的理论研究
∗

袁野 田博博† 段纯刚

(华东师范大学信息科学技术学院, 极化材料与器件教育部重点实验室, 上海 200241)

( 2018年 5月 12日收到; 2018年 6月 15日收到修改稿 )

钙钛矿结构BiMnO3作为同时具有铁电性与铁磁性的多铁材料, 在人工神经网络方面可以作为一种潜在
的人工突触材料, 从而设计出新型多铁人工突触器件. 本文使用第一性原理计算的方法, 分别研究了四方相
BiMnO3在xy面内施加 0.18%与 4%应力条件下的铁电情况, 以及Mn原子磁矩随着铁电极化强度变化的曲
线. 结果表明, 在四方相多铁BiMnO3中, Mn原子磁矩会随着极化强度的增强而增大, 表示其铁磁性可以在
一定程度上由其铁电极化来进行调控, 并且应力越大, 其磁矩变化范围就越大. 这一结果使得多铁BiMnO3

在人工突触器件设计方面拥有潜在的应用价值, 多铁性使其在作为人工突触器件材料中具有更多可调控的自
由度, 从而可用于模拟多突触连接. 这可为将来构造类脑芯片打下一定的理论基础.

关键词: 多铁体, BiMnO3, 人工突触
PACS: 75.85.+t, 84.35.+i, 63.20.dk DOI: 10.7498/aps.67.20180946

1 引 言

近年来, 人工智能由于其未来在各行各业中的
巨大应用潜力而受到了广泛关注. 其中, 人工神经
网络 [1,2]是一个通过硬件来实现人工智能的有力方

法. 这是依靠人工突触器件在硬件方面模拟人类
大脑工作方式 [3−5]的新型的实现人工智能的方向.
它在硬件结构上颠覆了传统的冯诺依曼式架构的

计算机结构, 只依靠人工突触器件来模拟人脑中神
经元细胞之间的电学信号传输, 从而在此基础上实
现类脑芯片 [6]的产生. 相比于过去基于冯 ·诺依曼
式架构的软件算法类型的人工智能, 这类结构类型
的类脑芯片的优势在于它是高度并行的, 并且具有
更轻便的体量、更快的运算速度以及更低的能量消

耗 [7].
对于构建仿脑芯片来说, 最关键的是在于构

造类比神经元和突触的计算和塑性功能的电子器

件 [8−12]. 作为人工突触器件, 需要具有能够通过外

加电场来控制其阻值连续变化的特性, 从而实现突
触权值的连续更新 [13]. 而铁电材料的铁电极化是
受外场高度可控的, 所以只要满足铁电极化调控电
阻变化的器件都可以用来构造铁电型人工突触器

件 [14−16]. 而多铁材料在具备铁电性的同时, 还具
备铁磁性, 这种优势在人工突触领域具有更大的潜
力, 而目前多铁人工突触器件方面的研究几乎是一
片空白, 有待进一步的探索.

BiMnO3作为一种多铁材料
[17−19], 其内部同

时存在着铁电性与铁磁性等多种铁序并存, 并且其
不同铁性之间存在着相互耦合作用. 这就使得多铁
体BiMnO3在作为人工突触器件材料时, 相比于纯
粹的铁电材料, 其铁电与铁磁之间的耦合作用使得
它具有更多可调控的自由度, 从而能够实现性能调
控的突触器件. 铁磁性本身也可以通过搭建磁隧道
结来实现自旋神经元器件 [20−22]. 这些都使得多铁
材料在人工突触器件方面具有潜在的应用价值.

本文通过第一性原理计算的方法, 对施加两
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种不同应力的四方相BiMnO3的铁电特性及其磁

矩随铁电性的变化进行了计算研究, 展示出了
BiMnO3在构建多铁人工突触器件方面的应用潜

力, 对于未来构造多铁型人工神经元器件提供了一
定程度的理论指导, 对于类脑芯片的发展也具有一
定的意义.

2 模型构建与计算方法

2.1 模型构建

计算所用的理想模型是BiMnO3的四方相钙

钛矿结构. 该结构是在立方相钙钛矿结构的基础
上, 施加xy面内应力, 导致其在 z方向上拉伸, 形
成的四方相结构. 本文分别采用两种四方相结
构, 如图 1所示, 一种是xy面内施加 0.18%应力的
四方相结构, 另一种是xy面内施加 4%应力的四
方相结构. 立方相BiMnO3的晶格常数在Perdew-
Burke-Ernzerhof (PBE) [23]方法下的最优值为a =

3.894 Å. 0.18%应力下的a = 3.887 Å, c = 3.908 Å;
4%应力下的a = 3.738 Å, c = 4.071 Å.

0.18% 4%

(b)

(a)

(c)

a
b

c

图 1 钙钛矿型BiMnO3的晶体结构 (a) 立方相BiMnO3;
(b) 0.18%应力下的四方相BiMnO3; (c) 4%应力下的四方相
BiMnO3

Fig. 1. Crystal structure of perovskite BiMnO3: (a) Cu-
bic; (b) tetragonal BiMnO3 with 0.18% strain; (c) tetragonal
BiMnO3 with 4% strain.

在铁电或多铁材料中, 自发极化会带来束缚电
荷从而产生退极化场, 使得静电能升高, 导致均匀
极化的状态是不稳定的, 所以铁电或多铁材料中往
往存在很多铁电畴, 这使得外加电场所导致的铁电
翻转往往是一部分铁电畴中极化方向的翻转, 对于
材料整体来说, 其铁电翻转是不完全的. 本文中单

个BiMnO3原胞的不同极化强度是对这种不完全

的铁电翻转进行的近似处理.

2.2 计算方法

本文中的计算是采用密度泛函理论体系下的

投影缀加平面波 (PAW)方法 [24−26]. 其中, 交换关
联赝势采用的是广义梯度近似 (GGA)中的PBE近
似 [23]. 对于PAW的平面波展开, 使用 500 eV的
截断能. 第一布里渊区按 10 × 10 × 10划分网格

选取k点. 对布里渊区的积分计算采用的是施加
布洛赫修正的四面体方法 [27]. 自洽收敛精度为
1 × 10−6 eV/atom. 因为GGA在计算中往往低估
总交换能, 所以计算通过引入Hubbard参数U (库
仑作用能)来修正电子间的轨道相关作用 [28], 所有
体系中Mn的3d电子态取值U = 4 eV.

3 结果与讨论

施加两种应力下的四方相BiMnO3的铁电双

势阱曲线 [29]以及Mn原子磁矩随铁电极化强度的
变化曲线如图 2所示. 图中横坐标为以Mn原子与
O原子在 [001]方向上的相对位移来确定的软模形
变幅度, 其中, 0对应顺电相, 1.0对应极化方向为沿
[001]方向向上的铁电相, −1.0对应极化方向为沿
[001]方向向下的铁电相. 如果一个体系的总能量
随着该软模形变幅度表现出双势阱曲线, 则说明该
体系具有铁电相. 从图 2可以看出, 在两种应力下
的四方相BiMnO3均具有明显的铁电极化; 而Mn
原子的磁矩随着极化强度的改变也有一定程度的

变化; 当四方相BiMnO3由顺电相过渡为铁电相的

过程中, Mn原子的磁矩逐渐增大.
通过图 2 (a)可以看出, 在xy面内施加 0.18%

应力下的四方相BiMnO3的Mn原子磁矩在铁电相
与顺电相中的差别为 0.06 µB左右, 相对较小. 而
通过图 2 (b)可以看出, 在xy面内施加更多应力的

条件下即 4%应力下, 四方相BiMnO3的Mn原子
磁矩在铁电相与顺电相中的差别在一定程度上有

所增加, 即 0.15 µB左右. 这种幅度的磁矩变化虽
然有限, 但至少可以定性地表明四方相BiMnO3的

Mn 原子磁矩的大小可以由外加电场通过其材料的
铁电极化强度来进行一定程度的调控, 并且在xy

面内施加越大的应力, 不同极化强度下对应的磁矩
变化也就越大.
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图 2 四方相BiMnO3的铁电双势阱曲线及Mn原子磁
矩随铁电极化强度的变化 (a) 0.18%应力; (b) 4%应力
Fig. 2. Ferroelectricity double-well potential curves
of tetragonal BiMnO3 and magnetic moment of Mn:
(a) 0.18% strain; (b) 4% strain.

四方相BiMnO3单胞中Mn原子的磁矩随其铁
电极化强度变化的原因, 在于其中Mn原子与O原
子之间的轨道杂化的改变. 如图 3所示, 态密度的
正值与负值分别代表多数自旋态与少数自旋态. 在
能量为−4—−1 eV的范围内时, Mn的3d轨道主要
由多数自旋态占据. 在 4%应力条件下, 当四方相
BiMnO3由顺电态过渡为极化方向沿 [001]方向向
上的铁电态时, Mn原子与 [001]方向顶部的O原子
之间的键长就会减小. 这导致Mn原子与O原子之
间的轨道交叠部分增加, 从而使得费米能级以下
且靠近费米能级处的Mn原子的 3d电子态向着深
能级方向发生移动, 这意味着Mn的3d电子占据数
的增加, 从而导致了Mn原子的磁矩的增大. 其中,
Mn的 3d电子占据数的增加部分来源于O的 2p电
子轨道占据的减少. 在这里, 单胞极化强度的改变,
近似代表了实验中部分铁电畴的翻转, 而不同的铁
电极化强度, 则近似代表了实验中铁电畴的翻转比
例. 这意味着在实验上依靠外加电场实现不同比例

的铁电畴的翻转, 就可以实现对四方相BiMnO3 中

Mn原子整体表现出的宏观磁矩的调控.
为了更好地理解四方相铁电性与铁磁性之

间的关系, 我们绘制了施加 4%应力下的四方相
BiMnO3的顺电态与铁电态在xz面的自旋密度

分布图, 如图 4所示. 从图 4可以看出, 四方相
BiMnO3的Mn原子与O原子相对位移产生的铁
电极化改变了Mn与O之间的轨道杂化, 从而在一
定程度上增强了Mn原子的磁矩, 导致在自旋密度
分布图中的顺电相与铁电相分别呈现出两个不同

的铁磁态, 即一个相对较弱的铁磁态和一个相对较
强的铁磁态.
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图 3 在 4%应力下的四方相BiMnO3分波态密度图 (a) Mn
原子 3d轨道; (b) [001]方向顶部O原子 2p轨道; 其中灰色部
分为顺电态, 红色实线为铁电态
Fig. 3. Orbital-resolved density of states (DOS) for tetrag-
onal BiMnO3 with 4% strain: (a) Mn 3d; (b) Otop 2p. The
shaded plots and solid red curves correspond to the DOS
of atoms at paraelectric states and ferroelectric states, re-
spectively.
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图 4 施加 4%应力下的四方相BiMnO3的顺电态与铁电

态在 xz面的自旋密度 (a) 顺电态; (b) 铁电态
Fig. 4. Spin density distribution in the xz plane for
the tetragonal BiMnO3 with 4% strain: (a) Paraelec-
tric states; (b) ferroelectric states.
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多铁BiMnO3中的铁电性对铁磁性的调控作

用在人工突触器件中具有潜在的应用价值. 通过
这两种铁性之间的耦合, 在构造人工突触器件时,
可以用来模拟生物突触的多种复杂行为. 以图 5为
例, 真实生物的突触在工作时, 存在着某些突触在
传递信号的过程中影响着其他突触传递信号的行

为, 换句话说, 就是一些突触的信号传递过程可以
调控另一些突触的信号传递过程, 而这种复杂的行
为可以利用以BiMnO3为代表的多铁体材料搭建

人工突触器件来实现. 如图 5所示, 多铁材料存在
铁电性, 可以通过水平方向的外加电场调节铁电极
化状态进而通过影响界面势垒改变其电阻态, 而如
果将两个多铁材料在垂直方向上搭建多铁隧道结

的话, 那么由于每个多铁材料的磁矩都可以由其铁
电极化强度来调控, 而磁矩的变化就可以根据磁隧
道结的原理实现在垂直方向上的阻态调控. 这种结
构在实现水平方向上阻态调控的同时可以由水平

方向的电输运性质进一步调节垂直方向的阻态, 就
可以实现生物突触的一些复杂行为的模拟.

(a) (b)

图 5 模拟复杂突触行为的多铁人工突触器件示意图

(a) 生物突触传递信号的同时影响其他突触传递信号的行
为; (b) 多铁型人工突触器件结构; 蓝色为电极, 黄色为绝
缘隧穿层

Fig. 5. (a) Complex behavior of synapse; (b) schematic
illustration of multiferroic synapse; the blue and yel-
low particles correspond to the electrodes and insula-
tor, respectively.

4 结 论

通过基于密度泛函理论的投影缀加平面波方

法, 采用GGA+U计算了四方相BiMnO3在xy面

内施加 0.18%与 4%两种不同应力条件下的铁电与
铁磁性质, 并且探究了二者之间的耦合作用. 结果
表明, 在多铁体BiMnO3中, 其铁磁性可以通过其
铁电性进行一定程度的调控, 使其在作为人工突触
器件材料中具有更多可调控的自由度, 从而可以用
于模拟多突触连接, 为将来构造类脑芯片打下一定
的基础. 本文所揭示出的多铁材料在人工神经网

络中的潜力, 也对人工智能领域的发展具有一定的
意义.
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Abstract
Perovskite BiMnO3 with ferroelectric and ferromagnetic ordering simultaneously, as a kind of multiferroics, can be

expected to have the coupling between the magnetic and dielectric properties as well as their control by the application
of electric fields. This advantage can make BiMnO3 a good candidate for an artificial synapse material. Under the
framework of the density functional theory, in this paper we adopt the generalized gradient approximation (GGA+U)
plane wave pseudopotential method to calculate the ferroelectricity double-well potential curves and magnetic moments
of Mn of tetragonal BiMnO3, with 0.18% and 4% strain exerted in its x-y plane. The results show that the magnetic
moment of Mn monotonically increases from paraelectric state to ferroelectric state. It means that the ferromagnetic
property of tetragonal BiMnO3 can be controlled by the intensity of polarization. The greater the stress, the greater
the range of magnetic moment is. This would imply that the multiferroic artificial synapse device based on BiMnO3 can
bring another degree of freedom into designing the complex cognitive systems of artificial intelligence in the future.
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