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Аннотация. С целью продления работоспособности устройств на основе сегнето- 
электриков, в работе впервые предложен экспериментальный подход к выяснению ме-
ханизма развития поляризационной усталости в тонкой сегнетоэлектрической пленке 
на основе цирконата-титаната свинца. Для этого проанализировано влияние конфигу-
рации последовательности записывающих импульсов на поляризацию выбранного объ-
екта. При двух режимах приложения электрического поля (они различались порядком 
следования положительных и отрицательных импульсов) было проведено сравнение 
значений коэрцитивного поля (КП) и остаточной поляризации сегнетоэлектрических 
петель гистерезиса. Установлено, что в моменты циклических переключений измене-
ние компонент КП незначительно, тогда как после пауз между измерениями разница 
между значениями КП достигала 10% и более. Эксперименты показали, что полярность 
завершающего импульса переключающего сигнала задает благоприятные условия для 
стабилизации в пленке доменов, дипольный момент которых сонаправлен с полярно-
стью импульса, и после возобновления измерений требуется поле большей величины 
для изменения поляризации на противоположную.
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Abstract. In order to extend the serviceability of ferroelectric devices, this paper proposes an 
experimental approach (for the first time) to clearing up the mechanism of polarization fatigue 
development in a lead zirconate-titanate-based ferroelectric thin film. For this purpose, the 
influence of the recording pulse sequence configuration on the polarization of a selected object 
has been analyzed. The coercive field (CF) and remanent polarization of ferroelectric hystere-
sis loops were compared under two electric field application modes (they differed in the order 
of positive and negative pulses). The change in CF components was found to be insignificant 
during cyclic switching, whereas the difference between CF values reached 10% or more after 
pauses between the measurements. Experiments showed that the polarity of the final pulse of 
the switching signal set favorable conditions for stabilizing domains in the film whose dipole 
moment was aligned with the pulse polarity, and after resuming the measurements, a field of 
higher intensity was required to reverse the polarization.
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Введение

Конденсаторы на основе тонких пленок сегнетоэлектриков (СЭ) являются объектами 
интереса многих исследователей ввиду обширности области их использования. В част-
ности, на основе сегнетоэлектриков реализована концепция энергонезависимой памяти 
(англ. Ferromagnetic Random Access non-volatile Memory (FeRAM)), сочетающей в себе 
высокое быстродействие оперативной памяти и возможность сохранения данных при от-
ключении питания [1, 2]. Запись информации в таких устройствах осуществляется путем 
приложения импульсов определенной полярности: при подаче импульса отрицательной 
полярности в ячейке памяти реализуется состояние, соответствующее логическому нулю 
(«0»), а в случае приложения импульса положительной полярности – логической единице 
(«1»). Ключевая особенность таких приборов – это их основа: они изготавливаются из 
сегнетоэлектрических материалов, которые обеспечивают быстрое переключение поляри-
зации и возможность хранения информации без постоянного источника питания.

Однако одной из главных проблем, препятствующих коммерциализации устройств, 
созданных из сегнетоэлектриков, выступает поляризационная усталость, т. е. снижение 
величины остаточной поляризации при большом количестве циклов записи. Из-за такой 
усталости, состояния, соответствующие логическим «0» и «1», становятся менее различи-
мыми. 

Этот феномен находился в центре внимания многих исследователей; согласно их ре-
зультатам, были предложены возможные причины поляризационной усталости. Согласно 
работе [3], основные механизмы развития указанного явления заключаются в ингиби-
ровании зародышей доменов и «замерзании» доменных стенок в кристалле СЭ. Поми-
мо выявления механизмов, приводящих к усталости сегнетоэлектриков, множество работ 
посвящено анализу влияющих факторов: материалов конденсатора и электродов [4 – 6], 
рабочей температуры [7], размерных эффектов [8], параметров прикладываемого поля [9] 
и других. Тем не менее, на сегодняшний день многие вопросы как фундаментального, так 
и прикладного характера не имеют однозначного ответа. 

Цель настоящего исследования – найти эффективный подход, позволяющий решить 
проблему продления работоспособности устройств на основе сегнетоэлектриков; под-
ход, который бы дал ключ к механизму развития поляризационной усталости сегнето- 
электрика.
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Пробный подход к решению проблемы

Предлагаемый подход к выявлению механизма поляризационной усталости выбран-
ного объекта исследования – тонкой СЭ-пленки на основе цирконата-титаната свинца – 
применяется впервые. Нами была поставлена задача экспериментально оценить влияние 
конфигурации последовательности записывающих импульсов на поляризационные свой-
ства указанной пленки. Для этого на каждой итерации измерений к пленке прикладыва-
лось напряжение в виде последовательности из двух пар треугольных импульсов с поло-
жительной и отрицательной полярностью. Нам было необходимо выяснить, как изменя-
ются со временем коэрцитивное поле и остаточная поляризация при использовании двух 
различных режимов следования импульсов. 

В первом случае сначала к пленке прикладывалась пара положительных импульсов, а 
затем пара отрицательных.

Во втором случае последовательность пар импульсов была противоположной. 
Наблюдение осуществляли за двумя параметрами СЭ-петель гистерезиса, регистриру-

емыми на каждом цикле записи: модулями остаточной поляризации |Pr| и коэрцитивного 
поля |Ec|.

Остаточная поляризация Pr – это векторная величина, сохраняющая свое значение в 
сегнетоэлектрическом конденсаторе после снятия электрического поля; ее изменение при 
многократном приложении поля характеризует поляризационную усталость материала. 

Коэрцитивное поле Ec соответствует такому значению электрического поля, которое 
необходимо приложить к кристаллу для смены знака поляризации на противоположный. 

По результатам измерений были построены зависимости положительной и отрицатель-
ной компонент Ec и Pr от количества циклов записи при различных режимах следования 
импульсов.

Анализ полученных зависимостей позволяет судить о влиянии режима следования им-
пульсов на процессы, происходящие в СЭ-пленке.

Методическая часть

Приготовление образцов. В качестве объекта исследования была выбрана эпитаксиаль-
ная гетероструктура PbZr0,3Ti0,7O3/LaSr0,7Mn0,3O3 (PZT/LSMO), выращенная на подложке 
SrTiO3 (STO) методом импульсного лазерного осаждения. Толщина слоев PZT и LSMO 
(последний выполняет роль нижнего электрода) составляла 60 и 50 нм, соответственно. 
Более подробно технология изготовления пленки описана в работе [10], где эта процедура 
изложена для аналогичного образца. На пленку наносились золотые электроды толщиной 
60 нм (рис. 1, а). Чтобы улучшить адгезионные свойства контакта, между пленкой и элек-
тродами был нанесен промежуточный слой хрома толщиной 4,8 нм.

Детализация измерений. Амплитуда и длительность прикладываемых треугольных им-
пульсов управляющего поля составляли ±8 В и 0,02 с, соответственно. Выбор треугольной 
формы импульса продиктован результатами работы [11], согласно которым использование 
таких записывающих импульсов наиболее благоприятно в случае медленных измерений.

Измерения проводились группами по 50 циклов с паузами между циклами 2 мин. 
На первом этапе исследования была поставлена задача изучить поляризационные свой-
ства СЭ-пленки при небольшом количестве циклов переключения (порядка 103 циклов  
записи), чтобы сконцентрировать внимание на поведении пленки в отсутствие признаков 
усталости [3].

На каждом цикле записи регистрировалась петля СЭ-гистерезиса при использовании 
метода Сойера – Тауэра [12]. Суть метода заключается в измерении заряда эталонного 
конденсатора, включенного последовательно с образцом. Схема измерений была мо-
дифицирована в рамках метода двойной волны [13, 14] с целью устранения диэлек-
трического и электропроводного вкладов, которые могли бы привести к некорректной 
интерпретации результатов. На рис. 1, b представлен пример записи петли гистерезиса, 
получаемой при каждом цикле, а также подход к определению параметров векторов Pr 
и Ec. 

Положительная (Ec
+) и отрицательная (Ec

–) компоненты коэрцитивного поля Ec опре-
деляются как значение электрического поля, при котором достигается остаточная поля-
ризация, равная половине значения соответствующих компонент Pr (Pr

+ и Pr
–).
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а) b)

Рис. 1. Фотография электродов, нанесенных на пленку (a), и пример петли гистерезиса 
сегнетоэлектрика, измеряемой при каждом цикле записи (b);

Pr
+, Pr

– – компоненты остаточной поляризации; Ec
+, Ec

– – компоненты коэрцитивной силы

Ðезóльтаты и их обсóæдение

На рис. 2 представлен график зависимости компонент коэрцитивного поля от количе-
ства циклов записи N в двух режимах следования импульсов. Вертикальной пунктирной 
линией на рисунке обозначен момент перехода от одного режима к другому. На зависи-
мостях четко видны различия измерительных серий, которые соответствуют отдельным 
группам, включающим по 50 циклов записи. Для обоих режимов следования записыва-
ющих импульсов характерно несущественное изменение значений компонент Ec

+ и Ec
– в 

моменты циклических переключений, тогда как после пауз между измерениями наблюда-
ются скачки величины |Е|; при этом амплитуда скачков может достигать десяти и более 
процентов от исходных значений.

Анализ зависимости |Ес|(N) позволяет утверждать, что влияние режима следования им-
пульсов на значения Ес выражается в корреляции между полярностью последнего прило-
женного импульса и амплитудой скачка величины Ес после паузы между измерениями.

Åсли новой группе измерений предшествовала серия переключений, которые завер-
шались импульсами отрицательной полярности, то после паузы амплитуда Ec

+ заметно 
возрастала, в то время как амплитуда Ec

– снижалась, и наоборот.
Åсли принять во внимание физический смысл коэрцитивной силы Ес, то можно ин-

терпретировать это наблюдение следующим образом: полярность завершающего запи-
сывающего импульса задает такие условия, при которых в кристалле сегнетоэлектрика 
стабилизируются домены с ориентацией дипольных моментов, которая совпадает с на-
правлением импульса.

Рис. 2. График зависимости компонент коэрцитивной 
силы Ес от количества циклов записи в двух режимах 

следования импульсов 
(вертикальным пунктиром показана граница между режимами)

На рис. 3 представлен график 
зависимости компонент оста-
точной поляризации Pr от коли-
чества циклов записи. Как и на 
рис. 2, на этом графике хорошо 
различимы экспериментальные 
точки, относящиеся к отдельным 
группам переключений, а паузы 
между переключениями сопрово-
ждаются преимущественно незна-
чительными падениями величины 
|Pr|. Однако в отличие от зависи-
мости |Ес|(N), изменение режима 
следования записывающих им-
пульсов с «два положительных –
два отрицательных» на «два отри-
цательных – два положительных» 
качественно не влияет на харак-
тер зависимости |Pr|(N).
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Рис. 3. График зависимости компонент остаточной поляризации Pr

от количества циклов записи в двух режимах следования импульсов

Заключение

Идея данного исследования состояла в том, чтобы оценить, как конфигурация пере-
ключающих импульсов влияет на остаточную поляризацию и значение коэрцитивного 
поля в тонкой эпитаксиальной пленке на основе цирконата-титаната свинца. Анализ 
результатов показал, что при многократной записи полярность последнего импульса, 
приложенного к пленке, влияет на скачок |Ес| и тем самым задает благоприятные ус-
ловия для стабилизации в ней доменов, дипольный момент которых сонаправлен с 
полярностью импульса. При этом не было обнаружено каких-либо корреляций между 
полярностью указанного импульса и знаком остаточной поляризации после возобнов-
ления измерений. 

Подход, предложенный в настоящей статье, планируется доработать. В качестве 
одного из направлений дальнейшего развития этого подхода можно выделить постепен-
ное приближение параметров записи к таковым, которые практически используются в 
устройствах хранения данных, а именно – следует увеличить количество циклов записи 
и снизить длительность импульсов.
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