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多铁性: 物理、材料及器件专题

微纳尺度多铁异质结中电驱动磁反转∗

宋骁1) 高兴森1)† 刘俊明2)

1)(华南师范大学, 先进材料研究所及量子调控工程与材料广东省重点实验室, 广州 510006)

2)(南京大学, 固体微结构国家实验室, 南京 210093)

( 2018年 6月 24日收到; 2018年 7月 10日收到修改稿 )

近年来, 多铁异质结中电控磁性研究引起了广泛关注, 已成为多铁领域的热点. 现代自旋电子学器件 (如
磁内存)通常利用电流产生的磁场或自旋转移扭矩效应驱动磁反转来实现数据擦写, 但这带来高额能耗和热
量, 成为亟待解决的关键难题. 而利用多铁异质结实施电场驱动磁反转则有望大幅降低能耗, 从而实现高速、
低能耗、高稳定性新型高密度磁存储、逻辑及其他自旋电子学器件. 在当前器件发展的微型化趋势下, 探索可
集成化的微纳尺度电场驱动磁反转方案显得越发重要. 本文针对发展新型磁电器件所面临的微型化关键问
题, 回顾了微纳尺度电场驱动磁反转研究的新进展, 主要关注小尺度多铁异质结中电控磁的新特点、新方法及
相关物理机理的实验和理论成果, 讨论了进入纳米尺度将面临的挑战, 并对未来研究工作提出一些展望.

关键词: 电场驱动磁反转, 多铁性材料, 纳米磁体, 磁电随机存储器
PACS: 75.85.+t, 75.60.Jk, 77.80.–e, 77.90.+k DOI: 10.7498/aps.67.20181219

1 引 言

近 20年来, 多铁性材料研究发展迅猛, 已成
为凝聚态物理领域的重要内容. 有关多铁性材
料所蕴含的电子 -自旋 -晶格相互交叉耦合所带来
的丰富多彩的新颖物性及在器件上的潜在用途,
前人已有系统综述 [1−9]. 近年来, 利用多铁异质
结进行电场调控磁性也引起了广泛关注 [10−12].
在现代电子学器件 (如磁内存, 磁随机存储器件)
中, 主要依靠电流产生的磁场或者自旋转移扭
矩 (spin transfer torque)效应驱动磁反转来实现
数据写入和擦除, 而这需要巨大电流密度 (106—
108 A/cm2), 从而带来较大能耗、发热并导致复杂
的器件架构 [13−17]. 如果采用多铁异质结实施电场
驱动磁反转 (见图 1 ) [5,18], 则有望大幅降低这类器
件的能耗并简化器件架构, 形成新一代的磁电存储

(MERAM)、逻辑和自旋电子学器件. 随着当前大
数据技术的飞速发展, 人们对高密度、高速、长寿
命、低能耗信息存储和处理器件的需求日益增长,
对现有存储技术带来严峻的挑战, 而基于多铁异质
结的电场驱动磁反转技术有望为未来数据存储和

处理带来一种颠覆性的解决方案, 也因此在短短几
年成长为多铁性材料的研究热点 [10−12,19−24].

近十年来, 科学家们已探索了众多不同材料组
分和结构的多铁性异质结体系, 取得了一系列激
动人心的突破, 并揭示了多种新颖的电控磁机理,
主要可归纳为以下几类: 界面应力媒介型 [25]、界

面磁交换耦合型 [26]、电荷媒介型 [27,28]、界面轨道

杂化型 [29]. 这些发现为实现电场调控磁性提供了
多种有效手段, 也为新一代磁电器件, 包括磁电内
存、磁电逻辑、电辅助磁存储介质、电场可调微波

器件等 [5,11,30]的开发应用提供了依据. 这些重要
成果, 体现在国内外科学家发表的一系列综述论文
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图 1 磁存储器件结构示意图 (a) 磁随机存储器件单元结构; (b) 设想的基于电控磁的磁电随机存储器件 (MERAM)单
元 [5]; (c) 磁电存储器件阵列结构示意图 [18]

Fig. 1. Schematics of magnetic memory devices: (a) Simplified unit cell structure of magnetic random access
memory; (b) unit cell structure of magnetoelectric memory device [5]; (c) crossbar architecture of a high-density
magnetoelectric memory device [18].

之中 [24−37], 例如Vaz [10]、Sun [11]、Ramesh [26]、南

策文 [5,30]、刘俊明 [31]、段纯刚 [32]、张金星 [33]、宋

成 [6]、高兴森 [34]等课题组已从不同角度对该领域

进展做了总结.
随着电控磁研究的快速发展, 开始向高密度器

件应用研究推进, 微型化问题也变得越发重要, 尤
为迫切的是探索微小尺度器件单元内电场驱动磁

反转的行为. 而当磁性材料缩小到微纳尺度, 尺寸
和表面效应作用凸显, 特别是形状各向异性 (退磁
化能)和畴壁能变大, 显著影响磁畴结构及磁反转
行为. 这也导致微型化多铁异质结中电控磁反转
行为表现出与传统薄膜或块体异质结不同的新特

点 [38,39], 同时也带来了几种调控新方法, 如形状各
向异性辅助应力调控以及基于交换耦合的电控磁

翻转等, 并初步实现了微纳尺度电驱动往复磁反
转. 这些进展为进一步建构电控磁器件打下了很好
的实验和理论基础, 同时也需意识到微型化过程还
面临诸多挑战, 因此有必要对该领域的研究进展和
其中的关键挑战进行总结.

本文主要回顾了近年来微纳尺度多铁异质结

的电场驱动磁反转的研究进展, 而有关薄膜和块体
的电控磁研究已有系统总结 [24−39], 这里不再赘述.
本文着重介绍了微纳尺度电控磁的几种新特点、新

方法和新机理, 最后针对器件化需求梳理了纳米尺
度电控磁中面临的关键问题, 并对未来研究工作进
行了展望.

2 应变媒介耦合机理驱动磁反转

当前, 通过多铁异质结的界面应变媒介耦合机
理来进行电场调控磁性的方法已得到广泛研究.

这类异质结主要由压电层 (如Pb(Mg2/3Nb1/3)-
PbTiO3 (PMN-PT)的单晶衬底)和铁磁层形成的
双层或多层结构构成. 通过外加电场在铁电层产生
压电应变并传递给铁磁层, 而后者则通过逆磁致伸
缩效应来改变磁弹各向异性, 最终使得铁磁层的磁
化强度产生变化或产生磁化翻转. 在薄膜或块体多
铁异质结中, 通过应变媒介机理, 已实现了电场改
变铁磁层的磁化强度 [40]、矫顽场 [41]、各向异性易

磁轴 [42],也实现了电驱动磁化方向90◦翻转 [43−45].
当尺度缩小后, 形状各向异性为这类电控磁提供了
新的自由度和调控新方法, 下面分类介绍这方面的
进展.

2.1 电场驱动90◦磁化翻转

上面提到, 在薄膜或块体异质结中, 电场可通
过应变媒介驱动磁各向异性易磁轴 90◦转动, 从而
诱导磁化方向 90◦重定向. 微型化后, 其具体翻转
特性则有所不同. 如Finizio等 [46]在 (110)取向的
PMN-PT衬底上生长 2 µm大小的Ni微米点并观
测了电控磁畴变化 (如图 2 (a)和图 2 (b)所示). 可
以看到, 由于退磁化作用, 初始磁畴显示出流量闭
合涡状态; 在压电衬底施加正电压后, 衬底产生x

方向拉伸, 易磁轴转向 y轴方向; 而施加负电压后,
易磁轴转向x轴方向, 不过其整体铁磁畴还是保持
流量闭合涡旋态.

由于器件小型化的需求, 研究更小尺度异质结
的电控磁行为显得更为重要. Buzzi等 [47]利用电

子束光刻技术, 在 (011)取向的PMN-PT上, 制作
了150 nm× 100 nm椭圆形的Ni纳米阵列结构, 如
图 3 (a)和图 3 (b) 所示. 由于尺寸的减少导致畴壁
能增加可使纳米磁点呈单畴态. 当增大外电压使得
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图 2 Ni(微米磁点)/PMN-PT(压电单晶衬底)多铁异质结中电场调控磁畴变化 [46] (a) 样品结构示意图; (b)方形Ni微米磁点的
扫描电子显微镜像; (c) 施加不同电场后方形磁点的磁畴结构变化X射线磁圆二次色谱光电子显微镜 (XMCD-PEEM) 像 (上排)和
相应的微磁模拟衬度像 (下排), 其中上排图形中的箭头表示应力方向, 下排箭头表示磁畴方向
Fig. 2. Electric field control of magnetic domains in a multiferroic heterostructure consisting of pattered micrometred Ni
magnet on PMN-PT single crystal [46]: (a) Schematic diagram of the multiferroic heterostructure; (b) scanning electron
microscopy image of a 2 µm-wide Ni square magnet; (c) evolution of the magnetic domains imaged by XMCD-PEEM under
various electric fields for the Ni magnet (upper panels), and the corresponding micromagnetic simulation images (bottom
panels), in which the arrows indicate the directions of strain (upper panels) and orientations of local magnetic moments
(lower panels).
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图 3 Ni椭圆纳米岛/PMN-PT(110)多铁异质结中电场操纵磁单畴翻转 [47] (a) 实验样品结构示意图; (b) 样品中椭圆Ni纳米岛
阵列的形状和取向示意图; (c) 施加不同电场下Ni纳米岛阵列磁畴变化的XMCD-PEEM像, 其中圆形、方形和三角形标记的纳米
点显示出三种不同的磁翻转行为

Fig. 3. Electric-field control of magnetic switching of single domain nanomagnets in Ni/PMN-PT(110) multiferroic het-
erostructures [47]: (a) Schematic of the structure of the heterostructure; (b) schematic of a Ni array of 150 nm × 100 nm
nano-islands for the test region, in which long axis of the ellipses are alighted along 90◦, −45◦, 45◦, and 0◦ directions;
(c) the evolution of the XMCD-PEEM images of the magnetic domains for the Ni nano-ellipes under three different applied
electric fields, in which the Ni nano-ellipses marked by circles, squares, and triangles respectively represent different types
of magnetic switching behaviours.
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各向异性易磁轴转向 90◦方向, 观察到部分椭圆
Ni纳米岛 (见绿色三角形标定)的磁畴也随着转动
到 90◦磁化方向; 而当继续加大电压导致易磁轴
转回原方向时, 一部分磁点也随着转到了 180◦方
向, 但也有部分转回初始态, 或停留在 90◦方向, 如
图 3 (c)所示. 这表明压电效应可以导致纳米尺度
90◦切换, 并具有一定的非易失性, 具备器件应用
的潜力. 但不同的纳米点磁翻转行为并不一致, 不
利于器件应用. 赵永刚研究组 [48]仔细研究了类似

PMN-PT/微米磁盘结构中的电驱动磁畴翻转的不
均匀性, 将其归结于PMN-PT衬底上不同区域存
在不同铁电畴翻转模式所致. 为解决这一挑战, 还
需探求新的方法, 如实现铁电衬底上均匀且确定性
的畴翻转, 或利用非铁电的压电材料等.

2.2 电场驱动180◦磁化反转

虽然电压可诱导产生 90◦的磁畴旋转, 但在磁
存储器件中 (如磁随机存储器件), 较为理想的是
180◦确定性的磁化反转. 然而仅仅依靠常规应变调
控, 难以获得可控超过90◦的往复翻转. 2014年, 李
晓光研究组 [49]在PMN-PT/Co多层膜异质结中,

通过衬底侧面施加电压产生的应变来诱导磁各向

异性轴 90◦转动, 在加电场同时辅助以微弱的动态
磁场 (∼ 5 Oe, 1 Oe = 103/(4π) A/m), 实现了可
控的 180◦往复磁化反转, 迈出了重要一步. 然而,
施加微弱磁场也增加了器件的复杂性, 纯电场驱动
180◦磁畴反转依旧是电控磁研究追求的核心目标.
基于微纳磁体的形状各向异性, 人们提出了几种纯
电场驱动180◦磁反转的调控方案.

1)动力学调控方案. 我们知道, 由于施加纯应
变难以打破时间反演对称, 无法驱动 180◦磁反转,
然而通过高速应变脉冲可产生非平衡过程, 则有可
能打破时间反演对称 [50−52]. 如通过施加高速应力
脉冲使易磁轴转向垂直方向, 这导致磁化转向并开
始围绕新平衡点做阻尼进动, 当磁矩方向反向偏离
平衡点时撤销脉冲, 磁矩就会顺着惯性转到 180◦

方向. 南策文课题组 [53]利用微磁学模拟, 验证了
Ni(纳米结构)/PZT异质结中这种动力学反转的可
行性 (如图 4 ), 发现通过精确控制电压、脉冲等参
数, 可实现纯电场驱动磁化 180◦反转多次. 该课
题组也设计了在PZT上生长制备CoFeB椭圆磁点,

M

E

E
/E

c
m

i

m

m

m

Time/ns Pulse duration/ns

ε
IP

/%

A
p

p
lie

d
 s

tr
a

in
/%

A
p

p
lie

d
 e

le
c
tr

ic
 f
ie

ld
 E

/E
c

(a) (b)

(c) (d)

图 4 通过动力学阻尼进动调控实现纯电场驱动 180◦磁化反转的相场模拟 [53] (a) 具面外磁化的Ni(纳米磁点)/PZT异
质结构的磁反转示意图; (b) 磁化反转轨迹; (c) 多个周期的磁化反转过程中不同方向的磁矩分量随时间的变化; (d) 磁化反
转实现条件窗口 -应力和脉冲宽度关系的相图
Fig. 4. Purely electric-field-driven full 180◦ magnetization reversal via successive precession in multiferroic het-
erostructure by phase-field simulation [53]: (a) Schematic of the Ni (nanomagnt)/PZT heterostructure; (b) magnetic
precession reversal path of the Ni nanomagnet; (c) evolution of the three components of the magnetization as a
sequence of time during the repeatable 180◦ magnetization reversal driven by square-waves electric field; (d) the
phase diagram of the switching windows as function of strain and pulse-width.
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利用微磁学模拟展示了水平施加电场导致面内

磁矩 [54]以及面外磁矩 180◦反转 [55]. 类似结果在
Co/PMN-PT [56]也有报道, 但也发现翻转中容易
陷入磁涡旋态而导致反转失败, 需要精准设计各
项参数才可绕过涡旋态顺利实现 180◦反转. 最近,
Preobrazhensky等 [57]也模拟了利用这种方法构建

器件并计算了器件性能, 指出这种器件具有超低
耗能特性, 当磁点尺度为 50 nm, 读写能耗可小至
5 aJ/bit. 然而, 这种磁翻转必须在一个严苛的实
验条件下实现, 即需要精确地设计和控制各种参数
(如电脉冲时间需要控制在 1 ns精度), 因此实验操
作上还存在巨大挑战.

2)形状辅助多步磁翻转. 为克服动态调控对脉
冲时间等参数苛刻的精度要求, 人们还发展了几何

形状调控和多步翻转相结合的方法, 即设计特殊几
何形状的磁结构 (产生多轴磁各向异性), 然后施加
准静态的电脉冲, 通过两步 (或多步)翻转办法实现
180◦ 翻转. 2014年, 南策文和陈龙庆等 [58]合作在

PMN-PT衬底上设计出花瓣状具有四重对称的纳
米磁结构, 并通过相场模拟预测了通过 2步翻转可
实现 180◦反转 (如图 5所示). 首先施加正电压, 由
于衬底应变作用导致易磁化轴转向略小于 90◦, 使
得磁化方向也随着易磁化轴旋转 90◦, 而撤掉电压
后磁化方向则松弛到 90◦方向的形状各向异性易磁
轴; 然后再施加负电压脉冲, 磁畴依类似过程旋转
90◦达到 180◦方向. 这里, 每次易磁轴转向都小于
90◦, 可使磁化方向随着易磁轴一起转向夹角小于
90◦的易磁轴方向, 确保每次转向都是沿确定方向.
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图 5 人工形状辅助电驱动磁反转方法的相场模拟 [58] (a) 在 (011) 方向的PMN-PT单晶上生长四重对称的 “花瓣状”Ni纳米磁
体的磁电异质结结构示意图; (b) Ni纳米磁体各向异性极坐标图; (c), (d) 两步翻转实现 180◦磁反转机理, (c) Ni纳米磁体在不同
电压下的总各向异性变化极坐标图和 (d)相应的磁畴结构演变图, 其中箭头表示净磁矩方向
Fig. 5. Phase-field simulation approach of electric-field driven magnetization reversal assisted by “flower”-shaped patterned
magnet [58]. (a) Schematic of the heterostructure of a flower-shaped patterned nanomagnet with four-fold shape sym-
metry grown on a ferroelectric layer (011)-PMN-PT. (b) Shape anisotropy of a nanomagnet. (c), (d) Evolution of total
anisotropy and magnetic states at four different electric fields, illustrating the reversal mechanism: total anisotropy (c) and
corresponding magnetic states (d), in which the arrows present the orientation of net magnetization.
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为实现脉冲 180◦翻转, 还设计了一种独特的
花生状纳米结构 [59], 如图 6所示. 这种结构的形
状各向异性, 具有主轴和次轴, 其磁矩主方向沿着
主轴方向而两端界面处磁矩则向次轴向弯曲. 当
施加电压引起易磁轴转向时, 磁矩转 90◦两端磁矩
依旧向次轴向弯曲 (保持顺时针). 当撤销电场, 易
磁轴转回到主轴方向, 由于受两端磁矩弯曲影响
磁化方向继续沿顺时针转90◦, 最终达到 180◦反转.
这种 “次轴设计”起非常重要的作用,确保施加电场
前后磁矩总沿顺时针方向转动而并不会回转, 类
似风车转动, 实现确定性的 180◦转动. 利用这种方
法, 还可通过设计四重对称轴磁体, 使得磁畴在四
个方向切换, 从而产生 “四态存储”概念 [60]. 这种
方法是一种准静态方法, 对脉冲时间控制精度要求
并不高, 然而增加了器件微加工精度要求和操作复
杂性.

3)多轴电场脉冲驱动磁反转. 此外, 还发展
了通过施加多个方向的电场产生多轴应变来驱动

磁翻转的方法, 即通过施加不同方向的电场, 产
生不同方向的各向异性, 驱动产生 180◦磁翻转.

2013年, Cui等 [61]在Ni/PZT 异质结中Ni磁点周
围的PZT上生长了两对垂直纳米电极, 通过不同
电极分别施加不同方向的水平电场, 可在Ni磁岛
上产生不同方向的各向异性导致不同向的磁转动.

2017年, Biswas等 [62]用实验验证了这种方法.
如图 7所示, 在PMN-PT上面制备两对交叉电极,
而电极中间是Co椭圆纳米磁点. 当通过一对电极
(AA′或BB′)施加水平电场, 电极正下方的压电材
料沿着电场方向拉伸, 产生与电极方向垂直的易磁
轴, 导致磁矩转动一个角度. 在该脉冲还没结束时,
通过在另一对电极上施加不同方向的脉冲, 使得磁
畴继续转动一个角度. 当脉冲结束时, 磁畴可松弛
到180◦方向. 值得一提的是, 由于两电极的轴线与
纳米点长轴有一个 30◦ 的夹角, 使得易磁轴每次转
动都小于 90◦, 保证磁化转动都沿着同一个方向进
行. 这种方法是一种准静态过程, 对脉冲时间和实
验参数的控制精度要求没有动力学调控法那么苛

刻, 在实验上易于实现. 遗憾的是由于界面钉扎作
用以及电畴不均匀性, 只有部分磁点可以 180◦翻
转, 还需努力提高磁反转的一致性.
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图 6 利用 “花生”状纳米磁体辅助电驱动 180◦磁转 [59] (a) 纳米磁结构设计, 其中不对称凹口的椭圆形状导致产生各向异性的主
轴和次轴; (b) 异质结的结构示意图, 主要为PMN-PT衬底生长 “花生”状纳米磁体; (c) 在单脉冲电场下驱动 180◦往复翻转中微
磁畴演化图, 通过施加单个电场脉冲可导致顺时针 90◦翻转, 而电脉冲撤销后可继续转 90◦松弛到 180◦, 而再施加相同脉冲后则再
转 180◦度回到初始状态, 其中特殊设计的次轴可确保只发生顺时针单向转动
Fig. 6. A theoretical approach of electric driven magnetization reversal assisted by “peanut” shaped nanomagnet [59]:
(a) Schematic diagram for the design of the “peanut” shaped nanomagnet, in which a ellipse shape with two notches
give rise to both a major and a minor easy axis of shape anisotropy; (b) schematic of the device structure, consisting of
the “peanut” shaped nanomagnet on a PMN-PT substrate; (c) the evolution of micromagnetic states of the nanomagnet
demonstrates a back and forth cycle of 180◦ reversal triggered by using a single electric pulse; here, a single electric can
rotate the magnetization for 90◦ first and then relax to 180◦ direction after removing the field, and second electric can
switch the magnetic state back, in which special designed minor axis can help ensure that the magnetic state rotation is
only along clockwise direction.
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图 7 双电场方法诱导 180◦磁化反转的实验 [62] (a) PMN-PT衬底生长椭圆磁性Co点的结构示意图, 其中衬底制备两组电极AA′

和BB′用于施加水平方向电场, 电场方向与椭圆磁点主轴成+30◦和−30◦夹角; (b) 施加电场过程中系统的能量 (左)和磁畴 (右)演化
示意图; (c) 驱动磁反转使用的两个连续电脉冲示意图; (d) 电场驱动磁反转后磁畴的磁力显微镜像 (MFM), 从左到右分别为磁性Co点
的原子力形貌像以及初始状态、第一次双电场驱动反转和第二次反转后的MFM像, 图中箭头标出磁矩方向
Fig. 7. Experimental approach of strain-induced complete 180◦ magnetization reversal by using two in-plane electric field
pulses [62]: (a) The schematic diagram of the multiferroic heterostructure consisting of elliptical Co nanomagnets on PMN-PT
single crystal substrate, in which 2 pairs of electrodes were also fabricated on the PMN-PT that allow applying in-plane electric
field along AA′ and BB′ directions, with angles of +30◦ and −30◦ respectively to the major axis of the elliptical nanomagnet;
(b) the schematic diagram for the evolution of potential energy (left) and domain states (right), where the electric field generate
an anisotropy with easy axis perpendicular to the electric fields; (c) the timing diagram of the voltage pulses at the two electrode
pairs; (d) atomic force microscopy (AFM) image at initial state, MFM images at initial state, after the first reversal, and second
reversal; the arrows in the MFM images mark the net magnetization orientations of the nanomagnets; MFM images show the
domain changes before and after electric driven magnetization reversal for four nanomagnets.

3 界面交换耦合驱动

界面自旋交换耦合也是近年来受到广泛关注

的电控磁机理, 主要通过铁电反铁磁/铁磁层异质
结中界面自旋的交换耦合来实现电控磁性. 近年
来, 在基于铁酸铋 (BiFeO3, BFO)/铁磁微米结构
组成的多铁异质结中, 通过交换耦合驱动磁翻转
研究取得了一系列重要进展. BFO是一种罕见的
单相室温多铁材料, 具有优越的铁电性 (居里点
820 ◦C)及反铁磁性 (奈尔温度为 370 ◦C), 引起了
广泛研究. 实验表明BFO的反铁磁畴与铁电畴紧
密耦合, 因此可通过电场改变极化来调控反铁磁
畴, 进而操控BFO上生长的铁磁层的畴结构. 如
Zhao等 [63]用XMCD-PEEM观测到铁电畴和反铁
磁畴紧密耦合的证据, 并可以通过电驱动极化 109◦

反转导致反铁磁畴变化. Martin等 [64,65]则研究了

BFO/铁磁薄膜之间的交换偏置, 发现BFO的109◦

畴可以产生明显交换偏置作用, 而 71◦条带畴却只
能产生矫顽场增强而无交换偏置. Wu等 [66]研究

了BFO/(La,Sr)MnO3(LSMO)之间的交换偏置的
电场调控作用, 发现在低温下, 其交换偏置场可在
电场驱动下多次反复反转, 这主要归因于界面杂化
使得交换偏置增强的缘故. 然而, 目前利用BFO的
交换偏置来调控磁翻转努力并不成功, 主要由于
109◦ 畴在电场下不稳定而容易变化成没有交换偏
置的 71◦畴, 而全氧化物异质结 (如BFO/LSMO)
虽能获得更强更可控的交换偏置场, 但工作温度远
低于室温.

另一方面, 通过不具有交换偏置的交换耦合
来驱动磁反转则取得多项突破. 由于BFO自旋的
Dzyaloshinskii-Moriya (DM)相互作用, 自旋序形
成一种特殊的倾角反铁磁 (canting antiferromag-
netic)结构, 其反铁磁序的两个相反方向的自旋带
有一定小倾角, 使磁矩不能完全抵消形成微小倾角
磁矩 [67]. 通常在BFO块体中, 自旋序呈螺旋状, 导
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致倾角小磁矩也相互抵消, 净磁矩几乎为零. 但在
薄膜中, 螺旋序受到不同程度的抑制, 可产生微小
的净倾角磁矩 (Mc). 如在BFO薄膜上生长软磁膜
形成多铁异质结, 界面层附近Mc与软磁膜具有一

定的交换耦合作用 [68], 相当于在软磁膜中产生了
方向与Mc一致的交换耦合场, 也因此可通过外加
电场调控这一界面耦合来驱动软磁层磁化反转. 下
文主要介绍BFO-基多铁异质结中电控磁反转研究
进展.

3.1 水平电场驱动磁翻转

早在 2008年, 朱英豪和Ramesh研究组 [69]便

尝试利用BFO对铁磁微米点进行调控, 实现了 90◦

磁化翻转并初步揭示了界面耦合机理. 主要在具条
带畴的BFO薄膜上生长软磁Co0.9Fe0.1(CoFe)微
米点, 通过水平方向施加电场实现了电场诱导磁点
的净磁矩 90◦往复翻转 (见图 8 ), 这也引发了人们
对BFO基异质结电控磁的关注. 2011年, Ramesh
研究组 [70]进一步在具 71◦条带畴的 BFO薄膜上
生长的CoFe微米磁结构中观测到电控净磁矩180◦

反转切换. 研究表明, 该BFO基底是由两组相互
间 71◦夹角条带畴交叠而成, 其水平分量夹角 90◦.
在外加水平电场后, 虽然每组电畴水平分量只旋
转 90◦ (71◦铁弹翻转), 但是总的水平净极化产生
了180◦反转 (图 9 ). 由于BFO净磁矩Mc垂直于电

极化, 其水平的净磁矩也一样产生 180◦反转, 从而
导致上方软磁膜也产生 180◦净磁化反转. 这种翻
转模式与文献 [69]报道的 90◦磁化翻转的机理有点
类似, 都是通过交换耦合实现电控磁, 但两者导致
的效果却明显不同, 其中主要原因是两者极化反转
方式的不同. 在文献 [69]的工作中, BFO是生长在
(001)取向的SrTiO3(STO)衬底上, 而施加电场后
反转区域的条带畴总体取向产生了改变, 导致叠加
后净极化水平分量只转动 90◦. 而文献 [70]则采用
(110)取向的DyScO3(DSO)衬底, 由于衬底面内a,
b两轴与BFO薄膜晶面失配度不同产生的挟持应
力抑制了条带畴总体取向的改变, 但条带畴内部面
内分量却产生了 90◦转动, 导致叠加后净极化水平
分量产生了 180◦转动. 这两种不同的极化反转模
式也导致了以上两种不同的电控磁翻转行为.
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图 8 (001)取向 STO衬底上的BFO/CoFe微米磁点多铁异质结中施加水平电场驱动磁畴往复 90◦翻转 [69] (a)—(c) 施加电场
前后BFO铁电畴 (左)和相对应的CoFe 磁点的磁畴XMCD-PEEM像 (右)的变化图 (初始状态 (a), 施加水平电场后净磁矩旋转
90◦ (b), 施加反向电场后磁矩转回初始方向 (c))
Fig. 8. Electric-field driven 90◦ magnetization rotation in multiferroic heterostructure consisting of CoFe micromagnets on
BFO film on STO substrate [69]: (a)–(c) Reversible switching of both ferroelectric polarization in BFO film and magnetic
states of the micromagnet induced by applying in-plane electric fields, as indicated by the lateral piezoresponse force mi-
croscopy and XMCD-PEEM images, for the initial state (a), after applied an electric field that rotates the net magnetization
of the micromagnet for 90◦ (b), and after applied a reversed electric field to switch the magnetization back (c).
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图 9 (110)取向DSO衬底上生长BFO/CoFe微米结构形成多铁异质结构中电场诱导 180◦ 净磁化反转 [70] (a) BFO 铁电畴
的水平方向压电响应力显微镜 (PFM)像, 及在之上生长CoFe层的磁畴XCDM-PEEM像; (b) 施加不同电场后异质结中CoFe
微米磁体的各向异性电阻 -角度关系曲线, 表明电场驱动往复 180◦磁化反转; (c) 电场通过界面耦合驱动磁反转机理示意图, 其
中上方为施加电场前后净极化和净磁化反转对应关系示意图, 下方为BFO晶胞结构中反铁磁矩和净磁矩在极化反转后变化示
意图, 其中P 代表极化, L表示反铁磁轴, Mc为微小倾角磁矩

Fig. 9. Electric-field-induced net-magnetization 180◦ reversal in BFO/CoFe heterostructure on ⟨110⟩ DSO substrate [70]:
(a) Lateral PFM image of BFO (left) and corresponding XMCD-PEEM images of the magnetic layer on top of BFO
(right), in which a well-recognized one-one correlation between the ferroelectric/magnetic domain can be identified;
(b) electric driven 180◦ magnetization reversal reflected by angular dependent anisotropic resistance; (c) schematic
diagrams revealing the mechanism of exchange coupling mediated magnetization reversal, including correlation between
net polarization and net magnetization (upper), and the relations between net Mc, antiferromagnetic vector L, and
polarization P in BFO atomic unit cell (lower), before and after applying an electric field.
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图 10 在BFO/CoFe基异质结中利用垂直加电场法实现了 180◦磁化反转 [71] (a) 样品的结构示意图, 其中BFO上的
Co0.9Fe0.1层为单层或自旋阀结构, 可通过磁电流来读出磁化方向; (b) 施加 6 V电压导致净磁矩反转的XMCD-PEEM
成像, 其中黑白衬度代表 y轴方向的磁矩分量; (c) 磁反转过程中BFO原子晶胞自旋结构变化示意图, 分别经历了 71◦和
109◦极化翻转, 其中P 代表极化, L 表示反铁磁轴, Mc为净磁矩

Fig. 10. Deterministic 180◦ switching of magnetization triggered by an out-of-plane electric field in BFO/CoFe
heterostructure [71]: (a) Schematic diagrams of the heterostructure in this work, in which the micromangt is either
single layered Co0.9Fe0.1 or spin valve multilayer structure used for magnetoresistance measurement; (b) XMCD-
PEEM image of magnetic domain before and after applying an electric field, in which the dark-bright contrast
indicates the orientation of y-component of the local magnetic moment; (c) schematics of atomic unit cells structure
illustrating the mechanism of multi-step switching of polarization and Mc.
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3.2 垂直电场驱动磁翻转

上述 180◦反转操作简单, 实验上有较大的可
行性, 然而需要在磁点旁制备电极来施加水平电
场, 同时也需要施加较高的驱动电压, 不利于高密
度器件应用. 为克服这一困难, 2014 年Ramesh研
究组 [71]在BFO/CoFe异质结中进行了面外加电场
实验, 在微米级磁结构中也获得了电驱动净磁矩
180◦往复磁反转, 并用XCDM-PEEM成像和各向
异性磁电阻对磁反转进行了细致观察 (见图 10 ).

研究发现, 在施加电压驱动磁反转过程中, BFO的
电畴发生了 180◦非铁弹反转, 却也出乎意料地导
致了磁反转. 研究表明, 在BFO中铁电极化与倾
斜磁矩Mc相互垂直, 单纯 180◦ 极化反转并不能
转动Mc, 而只有铁弹性极化翻转 (如 71◦和 109◦)
才可改变Mc方向. 经过深入研究, 发现实际上这
种 180◦极化反转是分步进行的, 经历了多步 71◦或
109◦翻动. 由于每步铁电性翻转都可保持Mc和

铁磁的净磁矩很好地耦合并可连续过渡 (图 10 (b)),

图 11 利用 FMR探测CoFe/BFO异质结中电控磁化反转过程中交换耦合场的变化 [72] (a) CoFe(2.5 nm)/
BFO(200 nm)多铁异质结构示意图, 其中箭头表示FMR测试中加磁场的角度方向; (b) 异质结中样品的铁电畴和铁
磁畴结构, 其中铁电畴通过扫描电子显微镜的背散射技术探测, 而CoFe磁微米盘的磁畴分布则通过扫描电子显微镜的极化
分析探测 (SEMPA), 结果发现水平方向微观磁矩与电畴有很好耦合关系 (平行或反平行); (c) 施加不同电压后FMR的相
对共振磁场随电压变化回线, 可稳定反转 100个周期; (d) 导出的BFO净磁矩方向随电压变化回线与极化反转回线较为符
合. 经分析, 有效耦合场大小为 57 Oe, 而极化反转后BFO净磁矩方向变化近 178◦

Fig. 11. Probing of exchange coupling that mediates the electric driven magnetic reversal in CoFe/BFO heterostruc-
ture by using ferromagnetic resonance (FMR) technique [72]: (a) Schematic of CoFe(2.5 nm)/BFO(200 nm) mul-
tiferroic heterostructure for the FMR measurements; (b) ferroelectric domain structure of BFO and ferromagnetic
domain structure of CoFe detected by scanning electron microscopy based back scattering electrons and polarization
analysis (SEMPA) technique, respectively, in which the enlarged SEMPA image indicates that the lateral compo-
nent of local magnetic moments show either parallel or antiparallel to that of the polarization orientation; (c), (d)
hysteresis loops of relative resonance magnetic field (c) and orientation angle of net canted magnetic moment of BFO
(d) as a function of driven electric field; it was found that the effective exchange-coupling field can be quantified as
57 Oe, and net canted moment of BFO can be rotated for around 178◦ upon polarization switching.
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最终也导致产生电控 180◦磁翻转, 并可多次往复
切换. 这种通过面外施加电场的架构可大幅降低反
转电压 (10 V以内), 并可很好地与高密度器件工艺
相兼容, 推动了电控磁器件的应用. 然而, 目前得
到的可控翻转次数只有 3个循环, 可能是因为软磁
CoFe在高电场下容易氧化的缘故, 并不足达到器
件要求.

为了进一步研究BFO的Mc与铁磁畴耦合机

理, Zhou等 [72]细致研究了CoFe微米盘/BFO异质
结中的畴结构和铁磁共振 (FMR)特征. 通过细致
分析角度分辨FMR共振磁场变化 (见图 11 ), 发现
在施加电压进行极化反转后交换耦合场角度可偏

转接近 180◦, 并且偏转角度 -电压回线关系与极化
电滞回线行为相吻合. 这种界面交换耦合场的面内

分量在 2.5 nm的CoFe层中大约 57 Oe, 并可在电
场驱动下往复反转 100多次, 显示出稳定、可重复
的、非易失性的特征, 在高密度磁电存储和可调微
波器件中有很好的应用前景.

有关BFO基异质结中电控磁性, 南策文研究
组 [73]也建立了理论模型, 并使用相场模拟计算了
铁电极化反转和磁畴变化关系, 揭示了界面交换
耦合场和BFO条带畴的剪切应变共同影响了电控
磁反转行为. Wang等 [74]还计算了在 (110) 取向的
BFO上生长的铁磁纳米点电驱动磁反转的动力学
特征, 发现铁电畴 180◦反转也是分步进行, 也可诱
导产生180◦磁反转,而磁翻转速度主要决定于铁电
极化翻转速度. 如果把 BFO 薄膜刻蚀成纳米岛则
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图 12 基于单畴BFO多铁异质结构中电驱动自旋结构改变诱导 90◦磁翻转 [75] (a) BFO/Co异质结构示意图, 其中所用
的 STO衬底经过沿 (110)方向斜切; (b) 不同极化方向的磁滞回线, 表明极化反转导致各向异性发生 90◦转动; (c) 极化反
转导致Co层中磁结构发生改变的XMCD-PEEM成像; (d) 极化反转前后各向异性改变的机理和对应的原子单胞自旋结构
示意图, 初始极化朝下时自旋结构为螺旋序 (各向异性主要由斜切角带来的), 而极化朝上时界面自旋畴变为共线反铁磁序从
而导致产生垂直方向的各向异性.
Fig. 12. Magnetization reversal driven by the changing of spin structure of BFO during polarization switching in
BFO/Co heterostructures [75]: (a) Schematic diagram of the heterostructured device based on monodomain BFO
and Co films, in which the STO substrate of heterostructure was miscuted along (110) direction before deposition
of BFO film; (b) M -H hysteresis loops of Co layer before and after polarization switching, indicating the apparent
switching of anisotropy easy axis; (c) the local magnetic domain structure measured by XMCD-PEEM, indicating
an 90◦ rotation of magnetic orientation after polarization switching; (d) schematic diagrams for the switching
mechanism; the spin states of BFO shows spiral structure at downward polarization and a collinear spin structure
at upward polarization; at downward polarization state the interface anisotropy is dominated by miscut strain
producing an easy axis along miscut direction, while the occurrence of collinear antiferromagnetic spin structure at
upward polarization state produce an easy axis along perpendicular direction, perpendicular to the initial state.

157512-11

http://wulixb.iphy.ac.cn
http://wulixb.iphy.ac.cn


物 理 学 报 Acta Phys. Sin. Vol. 67, No. 15 (2018) 157512

可释放衬底和周边薄膜挟持效应, 导致电压驱动下
铁电畴只翻转 109◦, 但也可导致水平方向 180◦磁
翻转. 这些成果揭示了基于BFO异质结的磁翻转
的界面交换耦合动力学过程, 为进一步剪裁微尺度
下的电控磁反转奠定了理论和实验基础.

以上讨论薄膜的交换作用时, 还没有考虑到自
旋序结构的改变. 现已发现螺旋序存在于单晶和薄
膜中, 在施加电场后有可能产生自旋结构的改变,
并对界面耦合产生影响. 如Saenrang等 [75]在2017
年发现, 在一种 (110)方向斜切的单电畴BFO薄膜
中可出现螺旋序结构, 而施加电场诱导极化反转后
则在表面层出现了一种共线反铁磁序, 并导致各向
异性易磁轴90◦翻转 (见图 12 ). 这可能归因于在施
加电场前各向异性主要由衬底斜切带来应变, 而施
加电场后新产生的共线反铁磁序改变了各向异性

轴, 从而导致铁磁层产生 90◦翻转, 并表现出很好
的稳定性和耐受性. 这些新的交换耦合机理的发
现, 为电控磁提供了新思路.

4 走向纳米尺度的挑战

由于高密度器件需求存储单元缩小到纳米

尺度 [26], 如磁随机存储器件中纳米点已小至
(60—70) nm × 180 nm, 因此发展 100 nm尺度、
可稳定重复的电控磁反转是开发磁电器件面临的

关键挑战. 虽然目前电控磁研究已有大量的成果,
但主要集中在薄膜和微米尺度, 走向纳米尺度还面

临不少困难. 我们知道, 当尺度从薄膜缩小到微米,
电控磁行为会出现诸多新特点, 这时原来大尺度下
获得的规律就不一定适用, 如形状各向异性可导致
矫顽场增加从而增加调控难度, 而热涨落也开始影
响磁畴的稳定性. 因此还需大力探索纳米尺度异质
结制备的新工艺, 发展调控和探测的新手段, 探索
电控磁反转新规律、新机理及新理论. 为了清楚地
观测和调控纳米尺度磁畴, 还需发展高分辨纳米磁
畴观测和原位施加电场调控手段, 目前常用观测手
段如XCDM-PEEM和磁光克尔效应等有很好的灵
敏度, 但在纳米尺度分辨率较低; 其他磁畴探测手
段如SEMPA、洛伦兹透射电子显微镜探测手段可
达到纳米尺度, 不过也面临原位加电场的困难; 而
MFM可获得较高的分辨率 (30—50 nm), 并较为方
便地对单个纳米点施加电场, 虽成像速度较慢, 但
不失为一种较简便的小尺度磁畴探测和调控手段.

2016年, 高兴森研究组 [76]利用MFM和针尖
原位加场法探索了小尺度的有序BFO/CoFe2O4/
SrRuO3外延纳米点 (直径约 60 nm)阵列的电控磁
性 (如图 13 (a)所示). 这种 0-0型结构可减少薄膜
和界面的挟持效应, 显著提高磁电耦合特性. 同时,
利用针尖施加电场, 可导致部分纳米点的磁化反
转, 表现为MFM衬度改变 (如图 13 (c)所示). 这种
电控磁阵列结构可达到近 100 Gbit/inch2的密度,
与集成器件工艺较为兼容, 有望用于磁电存储. 然
而, 器件中电控磁翻转并不可控, 还不能实现往复
翻转, 有待进一步提高.

PFM&MFM

Initial MFM

After +8.5 V polingSrRuO3

CoFe2O4

BiFeO3

150

100

50

P
F
M

 a
m

p
li
tu

d
e
/
p
m

-10 -5 0

H=0 Oe

H=3000 Oe

Bias/V
5 10

50 nm

(a) (b) (c)

图 13 高密度外延阵列的BFO/CoFe2O4/SrRuO3异质结构纳米点的磁电耦合特性 [76] (a) 纳米点阵列的示意图及基于MFM
和PFM测试系统简化示意图; (b) 单个纳米点中磁场对压电性能的影响; (c) 通过原子力显微镜探头施加±8.5 V偏置电压后导致
MFM像衬度明显改变, 表明电场可驱动部分纳米点的磁畴翻转
Fig. 13. Magnetoelectric couplings in well-ordered array of epitaxial BFO/CoFe2O4/SrRuO3 heterostructured nanodots
(∼ 60 nm) [76]: (a) Schematic diagrams of nanodot array and testing system based on PFM and MFM; (b) effect of magnetic
fields on piezoelectric properties of a selected nandot; (c) MFM images of the nandots before and after applying an scanning
electric bias through atomic force microscopy probe, indicating the occurence of magnetization reversal in some nanodots.
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图 14 由类三角形纳米Co点和四方相BFO组成的多铁异质结中电压驱动 120◦ 往复磁反转 [77] (a) 多铁异质结结构示
意图; (b) 在不同电压驱动下纳米磁点的磁畴态演化图, 类似磁畴态电场 (M-E)的回线
Fig. 14. Electric field driven 120◦ magnetic state reversal in multiferroic heterostructure consisting of triangular
shape Co nanomangts on super-tetragonal phase BFO film [77]: (a) The schematic of a device structure; (b) magnetic
state evolution of the triangular nanomagnts driven by various voltages, analogue to a M -E hysteresis loop.

为了提高纳米尺度磁反转的可控性, 2018年,
该研究组 [77]还设计了超四方相BFO/类三角形纳
米Co点阵列构成的异质结 (见图 14 ). 发现施加垂
直电场, 可导致电场驱动 120◦磁翻转, 并可多次往
复反转. 这种可控反转被认为归因于界面交换耦合
和应变协同作用的结果, 并通过微磁学模拟验证了
这种多机理协同调控磁反转的可行性. 有意义的
是, 这种结构还允许通过施加 10 V脉冲长度 10 ns
的高速电脉冲来驱动磁反转, 并表现出很高的稳定
性, 具备与高密度集成工艺相兼容的架构. 这些成
果提供了一种建构可高速读写的高密度磁电存储

器件的新途径, 但为实现磁存储器件的用途, 还需
发展更小尺度的电驱动 180◦磁反转, 提高读写次
数 (如> 106次), 解决整个器件阵列的反转成功率
等问题.

5 展望和总结

过去十年, 电场驱动磁翻转已经取得很大突
破, 科学家们已提出了多种有效的调控机理和方
案, 并实现了 90◦或 180◦电驱动磁翻转, 然而与高
密度器件应用的要求还有不少差距, 还面临诸多挑
战. 除了前面讨论的小尺度的挑战外, 下面列举其
他部分关键挑战并对今后研究工作做出展望.

1) 新机理和新方法的探索. 纳米尺度电控
磁反转的新机理和新方法有待进一步探索, 如
利用界面电荷、界面电化学反应驱动机理, 以
及多场耦合协同驱动机理. 最近, Yi等 [78]对电

荷媒介的电控磁翻转开展了理论尝试, 设计了
Pt/FePt/MgO异质结 (其中磁点为椭圆结构), 并
利用第一性原理结合变温动力学微磁模拟进行

计算, 发现施加短脉冲电场可改变界面电荷并
诱导产生磁各向异性, 从而驱动磁畴产生阻尼进
动导致 180◦磁反转, 类似应力驱动作用. Bauer
等 [79]在SiO2/Ta/Pt/Co/GdOx异质结中发现, 通
过施加电场可导致界面Co的氧化还原反应, 导致
磁各向异性的往复切换. Nawaoka等 [80]还发现,
在Au/Fe/MgO中施加电场, 还可诱导产生自旋
DM相互作用. 刘明研究组 [81]还通过胶体电解质

施加电场调控了人工反铁磁多层膜的Ruderman-
Kittel-Kasuya-Yosida相互作用. 这些新颖的调控
机理, 给纳米尺度电控磁器件带来更多选择方案.
另外, 与单一机理调控相比, 多机理联合可综合各
自优势, 获得更强的驱动动力. 如, Gao等 [82]利用

应变和交换偏置协同作用,实现电控磁135◦反复反
转. 而上节也谈到, 利用BFO中应变和交换耦合作
用, 也可有效驱动三角状纳米磁点产生高速、高稳
定性的磁反转 [77], 也表明了多机理联合可成为一
种调控磁反转的有效途径.

另一方面, 电场驱动奇异磁畴结构也产生了一
些有趣的现象, 值得引起关注. 如微米/纳米环中会
出现Onion磁畴态及涡旋态, 并可以通过衬底应变
控制Onion畴壁移动, 实现 90◦或不同角度的可控
磁旋转 [83,84]. 值得一提的是, 也有报道利用电场反
转涡旋畴的手性 [85], 通过应力和电场调控斯格明
子 (skyrmion) 形态 [86−89]. 这些研究有望开启一些
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新现象、新机理、新的调控方法、以及新器件用途的

大门.
2) 原型器件开发及关键指标问题. 为推进器

件应用, 原型器件研究也需要进一步推进. 磁反转
可导致很好的写入, 而如何高效读出也是一个重要
问题, 如Ramesh研究组 [71]已经尝试制造用自旋

阀结构 (spin vale)读出磁方向. 另外, 器件相关保
持特性等指标的提高也势在必行. 目前铁磁畴的
稳定性较好, 但大多电控磁器件重复性还不太好,
如基于垂直BFO异质结的电控磁, 只能往复反转
3个循坏, 还需大力提高其反转的重复性. 另外, 在
多次反转下, BFO面内畴难以保持确定性反转, 也
会影响交换耦合的重复. 为此, 可以采用单畴BFO
薄膜或外延纳米岛, 便于提高电畴反转确定性和重
复性. 此外, 在存储单元阵列中, 不同器件单元的
磁反转成功率也很重要, 虽然目前还未得到较多关
注. 如在文献 [61]中, 施加同样应变于多个纳米磁
点, 只有部分磁点可以发生反转, 这可能是电畴不
均匀性或局部钉扎效应所致. 因此, 提高畴反转的
均匀性和一致性也成为器件化亟待解决的问题.

总之, 本文针对电控磁器件化发展的关键问
题, 对微纳米尺度电控磁反转研究的最新进展做了
一些回顾, 主要对当前主流应力耦合驱动磁反转,
以及基于BFO异质结交换偏置驱动电控磁的一些
重要进展进行了梳理, 讨论了器件化进程需要解决
的关键问题, 并对今后研究工作提出了一些展望.
希望本文能对从事相关领域研究的研究生和科研

工作者有所帮助.
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Abstract
Recently, there has been a surge of research interest in the electric field control of magnetism due to its promising

application in spintronic and memory devices, which has become a hot topic in the field of multiferroic research. In current
spintronic technology, magnetic reversal is usually driven by a large electric current via current generated magnetic field
or spin-torque effect to write/erase a magnetic bit, and thus producing large power consumption and heat dissipation.
While using insulating multiferroic materials, the reversal of magnetization can be triggered by applying an electric
field instead of current, hence dramatically reducing the energy consumption and heat dissipation. With the current
miniature trend in microelectronic technology, it is very essential to explore the electric field driven magnetic reversal
(EFMS) behaviours in a micro/nanometer scale. In this article we briefly review the new progress in the field of EFMS
based on multiferroic heterostructures, including some new features arising from size reduction, as well as some recent
experimental and theoretical advances towards nanoscale EFMS, e.g. strain-mediated coupling, or spin exchange coupling
in BiFeO3-based heterostructures, and their associated mechanisms. Finally, some key challenges in developing future
EFMS based magnetoelectric devices, and some prospects for future research are also discussed.
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