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Разработана модель нестационарного транспорта носителей заряда в сегнетоэлектрических струк-
турах M/PZT/M. Предполагается, что при комнатной температуре генерированные кислородными
вакансиями электроны захвачены на уровни Ti+3 и перемещаются между ними под действием элек-
трических полей, вызванных внешним смещением и поляризацией. Распределение поляризации в
пленке PZT описывается с разной степенью усложнения – от постоянной по величине вне дефект-
ных слоев до определяющейся уравнением, следующим из теории Ландау–Гинзбурга. Проведенное
численное моделирование позволило объяснить причины и условия возникновения вольтампер-
ных характеристик с необычными пиками токов, показать существование нескольких решений в
модели Ландау–Гинзбурга для пленки с барьерами Шоттки и выявить реакцию заряженных домен-
ных стенок на приложенное напряжение.
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ВВЕДЕНИЕ

Основным элементом практически всех элек-
тронных приборов на основе сегнетоэлектриче-
ских (СЭ) пленок является конденсаторная
структура, состоящая из СЭ пленки с электрода-
ми. Наиболее распространенным СЭ материа-
лом, применяемым в электронных приборах, яв-
ляется цирконат титанат свинца (PZT) благодаря
высоким значениям поляризации и пьезоэлек-
трических коэффициентов и относительно низ-
кой температуры кристаллизации [1, 2]. Под
внешним напряжением пленка PZT показывает
токи утечки, которые, будучи фактором, опреде-
ляющим работу приборов, интенсивно исследо-
вались [3–10]. Показано, что величина тока опре-
деляется инжекцией носителей через барьер
Шоттки и диффузионно-дрейфовым переносом в
объеме пленки, но транспорт носителей внутри
пленки рассматривался с сильными упрощения-
ми [3, 4]. На вольтамперных зависимостях (ВАХ)
титаносодержащих сегнетоэлектриков наблюда-
ются особенности в виде так называемых обла-
стей отрицательного дифференциального сопро-
тивления или пиков тока [3, 4, 6–9], которые объ-
яснялись процессами заполнения ловушек [7] и
релаксацией поляризации [6, 8]. Однако, в рас-
сматриваемых моделях для эмиссии носителей,
участвующих в переходном токе, использовались
выражения, выведенные для стационарного тока

[11] и везде, кроме [12], слои объемного заряда
(СОЗ) барьеров Шоттки считались истощенны-
ми, хотя при больших значениях поляризации
один из СОЗ может стать обогащенным. Также
указанные модели не могли объяснить наши экс-
перименты, в которых ВАХ содержали ярко выра-
женные пики тока, никак не связанные с процес-
сом переключения доменов. Такие пики тока мы
наблюдали как в эпитаксиальных, так и в поли-
кристаллических пленках со столбчатой структу-
рой и непроводящими границами зерен [13, 14].
Для объяснения природы этих пиков, используя
[15, 16], нами была сформулирована модель не-
стационарного транспорта носителей заряда в
пленке PZT n-типа, где электроны, генерирован-
ные кислородными вакансиями, захватываются
на уровни Тi+3 и перемещаются между ними под
действием электрического поля [17]. В то же вре-
мя для описания поляризации использовалась
упрощенная модель с дефектными слоями, внут-
ри которых поляризации равна нулю, а вне – не
меняется по толщине пленки. В настоящей рабо-
те мы использовали более строгий подход, при ко-
тором поляризация в пленке рассчитывалась на
основе теории Ландау–Гинзбурга (ЛГ). Целью ра-
боты являлось сравнение обеих моделей и иссле-
дование особенностей поляризации и транспорта
носителей заряда в рамках теории ЛГ. Исследова-
лась нелегированная эпитаксиальная 210-нм
пленка Pb(Zr0.48Ti0.52)O3, ориентированная в на-
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правлении (001) на подложке SrRuO3/SrTiO3 [17, 18].
Моделирование ВАХ повторяло эксперименталь-
ную процедуру, в которой к поляризованной
пленке прикладывалось напряжение в виде по-
следовательных ступенек длительностью 200 мс,
причем ток регистрировался в конце ступени.
Время переключения СЭ доменов составляет
~2 мс, поэтому измеряемый в конце ступени ток
уже не содержал вклада от тока переключения
доменов, поскольку последний уже протек во
внешнюю цепь.

МОДЕЛЬ: ПОСТОЯННАЯ ПОЛЯРИЗАЦИЯ – 
ДЕФЕКТНЫЙ СЛОЙ

Учитывались три вида зарядов: положитель-
ный заряд кислородных вакансий, отрицатель-
ный заряд электронов на уровнях Ti+3, располо-
женных на 1 эВ ниже дна зоны проводимости [15,
16], и поляризационные заряды на границе плен-
ка/дефектный слой. В квазинейтральной области
пленки положительный заряд вакансий скомпен-
сирован отрицательным зарядом электронов на
титане, но вблизи контактов уровни Ti+3 теряют
электроны, что ведет к формированию СОЗ, из-
гибу дна зоны проводимости и уровней Ti. Дви-
жение электронов по уровням Ti+3 происходит
посредством прыжковой проводимости и рас-
сматривается в диффузионно-дрейфовом при-
ближении. Соответствующее уравнение, а также
уравнение Пуассона здесь не приводятся, так как
их можно найти в [17]. Поляризация P проявляет
себя только как поляризационный заряд на гра-
нице с дефектными слоями:

 (1а)

(1б) 

Здесь  – проницаемость свободного простран-
ства,  и  – диэлектрические константы де-
фектного слоя и сегнетоэлектрика, L,  и –
толщины пленки и дефектных слоев, а верхние
индексы “–, +” обозначают величины электриче-
ского поля слева и справа от границы. Зависи-
мость поляризации от приложенного смещения U
имеет вид

(2)

где константа P0 учитывает разницу в значениях
остаточной поляризации при положительном и
отрицательном смещении, PS – поляризация на-
сыщения, а VC – коэрцитивная сила. Это выраже-
ние довольно хорошо аппроксимирует экспери-
ментальную петлю гистерезиса, если положить

 мкКл ̂  см–2,  мкКл ̂  см–2,  В
и  В,  = 160. При моделировании ис-
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пользовались следующие значения основных па-
раметров, найденные путем подгонки рассчитан-
ной и экспериментальной ВАХ [17]: подвижность

 cм2 ^ В–1 · с–1, концентрация вакансий
 cм–3, высоты барьеров для электро-

нов, соответствующие уровню Ti+3 0.7 В, hD,1 = hD, 2 =
= 1 нм, 

Результаты моделирования представлены на
рис. 1. Видно, что для положительно поляризо-
ванной пленки рассчитанная ВАХ (рис. 1а) со-
держит пик тока и на удивление хорошо совпада-
ет с экспериментальной кривой. Для этой же
пленки на рис. 1б–1г показаны распределения
электронов, электрического поля E и потенциала
для различных значений напряжений. Можно ви-
деть, что у правого контакта (катода) образовался
обогащенный слой, за счет которого при увеличе-
нии напряжения происходит схлопывание обед-
ненного слоя у левого контакта, что приводит к
уменьшению сопротивления и сверхлинейному
возрастанию тока. Когда же обогащенный слой
исчезает при U = 2.9 В, сопротивление пленки на-
чинает снова возрастать из-за увеличения толщи-
ны обедненного слоя теперь уже у правого кон-
такта, которое сопровождается увеличением поля
E и потенциала вблизи контакта и соответствую-
щим уменьшением E в средней части пленки. В
результате ток начинает уменьшаться несмотря
на увеличение внешнего напряжения. В случае же
отрицательно поляризованной пленки у правого
контакта образуется обедненный слой, толщина
которого непрерывно возрастает с ростом напря-
жения, в результате чего сопротивление пленки
увеличивается, и величина тока меняется незна-
чительно.

ПОЛЯРИЗАЦИОННАЯ МОДЕЛЬ
ЛАНДАУ–ГИНЗБУРГА

В данном варианте транспортная модель оста-
ется прежней, а для вычисления распределения
поляризации используется уравнение, которое
следует из теории Ландау–Гинзбурга и с учетом
перенормировки, а также пренебрежения пьезо-
эффектом и упругими деформациями, имеет вид:

(3а) 

 (3б)

где  (i = 1, 2, 3) – коэффициенты диэлектриче-
ской жесткости,  – коэффициент градиента
энергии,  – экстраполяционная длина, а М есть
кинетический коэффициент, который в системе
СИ имеет размерность Ом ^ м, а в системе CGS со-
ответствует времени релаксации  = M(9 · 1011)–1 с.
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Коэффициент  принимался равным 10–3 м3 ^ Ф–3,
М =  а  = 0.1 нм. Согласно [19], зна-
чения коэффициентов  равны: α1 = –5.577 ·
· 107 м ^ Ф–1, α2 = 4.534 · 107 м5 ^ Кл–2 ^ Ф–1 и
α3 = 1.441 · 108 м9 ^ Кл–4 · Ф–1. Однако, при этом
остаточная поляризация оказывается равной
Pres = 52 мкКл < см–2, что существенно ниже тех
значений, которые следуют из эксперименталь-
ной петли гистерезиса и получаются из форму-
лы (2). Более того, при таких значениях поляри-
зации обогащенный слой вообще не образуется
[18] и пик тока не может быть получен. По этим
причинам при моделировании ВАХ вместо коэф-
фициентов  (i = 1, 2) мы задавали остаточную
поляризацию Pres и коэрцитивное поле EC, а ко-
эффициент  По результатам тестовых рас-
четов были выбраны значения Pres = 84 мкКл ^ см–2

κ
⋅410  Oм м, δ

αi

αi

α =3 0.

и EC = 150 кВ ^ см–1, которые близки к экспери-
ментальным данным.

Результаты моделирования показаны на
рис. 2а–2г. Из рис. 2а, 2б следует, что распределе-
ния электронов и электрического поля в целом
подобны распределениям на рис. 1. Однако тол-
щина обогащенного слоя объемного заряда при
нулевом напряжении оказывается существенно
большей порядка нескольких нанометров, а мак-
симальное значение плотности электронов почти
на порядок меньше. Это связано с тем, что при-
контактные слои, где происходит резкое измене-
ние поляризации, существенно толще дефектных
слоев в модели постоянной поляризации несмот-
ря на малую величину длины экстраполяции.
Расчетные ВАХ, показанные на рис. 2г, в целом
согласуются с экспериментальными, хотя совпа-

Рис. 1. Результаты расчетов по модели с постоянной по толщине пленки поляризацией: ВАХ измеренные (1, 2) и вы-
численные (3, 4) при положительной (1, 3) и отрицательной (2, 4) предварительной поляризации (а). Распределения
плотности электронов (б), электрического поля (в) и потенциала (г) по толщине пленки при разных величинах при-
ложенного смещения V. Кривые: 1 – 0; 2 – 1.9; 3 – 2.8; 4 – 3.6; 5 – 5 В.
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дение хуже, чем на рис. 1а, что связано с перечис-
ленными выше причинами.

МНОЖЕСТВЕННОСТЬ РЕШЕНИЙ
МОДЕЛИ ЛАНДАУ–ГИНЗБУРГА

Модель ЛГ, использованная выше для описа-
ния пиков тока, в действительности имеет не од-
но решение, а несколько при одних и тех же зна-
чениях параметров, входящих в задачу. Результа-
ты же, показанные на рис. 2, описывают лишь
одно из этих решений. Это хорошо видно на
рис. 3, где показаны распределения P, E, n, p и 
по толщине пленки для тех же самых параметров,
которые использовались для анализа пиков тока,
кроме коэффициентов  которые в этом случае
были взяты из [19]. Видно, что кроме обычной
(однодоменной) структуры (кривые 1, 1'), кото-
рая исследовалась выше, имеются доменные

ϕ

α ,i

структуры типа “head-to-head” (НН) и “tail-to-
tail” (ТТ) с положительными и отрицательными
заряженными доменными стенками. Впервые на
множественность решений в термодинамической
модели ЛГ было указано в работе [20]. Однако,
впоследствии об этом обстоятельстве, по-види-
мому, забыли. Как и ожидалось, толщина НН до-
менной стенки на рис. 3а существенно меньше
толщины ТТ стенки. Это связано с тем, что кон-
центрация вакансий, компенсирующих отрица-
тельный поляризационный заряд в ТТ доменной
стенке, является фиксированной, а концентрация
электронов в НН доменной стенке в случае n-про-
водимости может возрастать до весьма больших
значений. Появление дырок на рис. 3г связано с
сильным падением потенциала в окрестности ТТ
доменной стенки (рис. 3в). В результате валентная
зона в этом месте изгибается вверх и приближается

Рис. 2. Результаты расчетов по модели Ландау–Гинзбурга. Распределения плотности электронов (а), электрического
поля (б), поляризации (в) по толщине пленки при величинах последовательно приложенного смещения V: 1 – 0 В; 2 –
1.9; 3 – 2.8; 4 – 3.6; 5 – 5; 6 – 2.5; ВАХ (г) измеренные (1, 2) и вычисленные (3, 4) при положительной (1, 3) и отрица-
тельной (2, 4) предварительной поляризации.
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Рис. 3. Распределения по толщине пленки поляризации (а), электрического поля (б), плотности электронов и дырок
(в), потенциала (г) для 4 решений ЛГ модели, полученных при одних и тех же значениях параметров M/PZT/M струк-
туры. Кривые: 1 – однодоменное состояние, 2 – пара ТТ доменов, 3 – пара НН доменов. Петли гистерезиса (д), воз-
никающие в пленке с ТТ доменами при частотах приложенного напряжения: кривая 1 – 10, 2 – 100, 3 – 500 Гц. (е) Рас-
пределения поляризации в пленке в различные моменты времени в процессе преобразования НН доменов в однодо-
менное состояние под действием прямоугольного импульса напряжения. Кривые: 1 – t = 0 с, 2 – 0.0625; 3 – 0.25; 4 –
0.5: 5 – 1.0; 6 – 2.5.
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ДЕЛИМОВА, ЮФЕРЕВ

к уровню Ферми, что вызывает генерацию дырок.
Свободная энергия пленки с учетом (3) равна

(4)

Для 210 нм пленки однодоменное поляризаци-
онное состояние остается энергетически более
выгодным вплоть до концентрации вакансий
1026 м–3, тогда как HH and TT домены являются
метастабильными. Свободная энергия пленки с
НН доменами не зависит от плотности вакан-
сий Nvac. При этом, НН домены существуют даже
при столь малых Nvac как 1021 м–3. Свободная
энергия пленки с ТТ доменами уменьшается с
увеличением Nvac и при Nvac > 2 · 1026 м–3 ТТ доме-
ны становятся энергетически более выгодными,
хотя в действительности возникает пара узких ТТ
доменов вблизи одного из контактов, а остальная
часть пленки остается однодоменной. Что же ка-
сается HH доменов, то при Nvac > 2 · 1026 м–3 обра-
зуется комбинация HH and TT доменов.

НЕСТАЦИОНАРНЫЕ ЭФФЕКТЫ

Исследовано поведение НН и ТТ доменов под
воздействием приложенного внешнего импульса
синусоидального и прямоугольного напряжения
амплитудой 10 В. В первом случае оказалось, что
в пленке с НН доменами гистерезис практически
отсутствует, а в пленке с ТТ доменами петля ги-
стерезиса возникает и ее размер увеличивается с
ростом частоты приложенного напряжения и
уменьшается с увеличением плотности вакансий
(рис. 3д). Отсюда, может возникнуть впечатле-
ние, что пленка с ТТ доменами способна к пере-
ключению, однако, после выключения напряже-
ния остаточная поляризация быстро исчезает с
постоянной времени, пропорциональной τ. Пока-
зано, что для прямоугольного импульса преобразо-
вание ТТ доменов к однодоменному состоянию не
удается, а для НН доменов это возможно, если дли-
тельность импульса превосходит некоторое значе-
ние, которое для плотности вакансий 2 · 1025 м–3

равно ~0.2 с. На рис. 3е показано превращение НН
доменов в однодоменное состояние при длительно-
сти импульса 0.25 с. Видно, что однодоменное со-
стояние устанавливается практически через 2.5 с.
Однако, как показывают расчеты, окончательное
стационарное состояние достигается лишь через
несколько часов.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Проведенные расчеты показали, что обе моде-
ли позволяют получить пики тока и связывают их

возникновение с формированием вблизи одного
из контактов обогащенного слоя объемного заря-
да. Однако, поскольку граничные условия (3б)
для уравнения поляризации не позволяют обес-
печить около контакта столь же резкого измене-
ния электрического поля, как в случае дефектных
слоев, модель Гинзбурга–Ландау дает худшее
совпадение с экспериментальной ВАХ. Показа-
но, что при одних и тех же параметрах M/PZT/M
структуры ЛГ модель имеет несколько решений,
одно из которых описывает однодоменное состо-
яние, а другие – НН и ТТ домены и их комбина-
цию. Показано, что M/PZT/M структуры с заря-
женными стенками не переключаются. В то же
время НН домены могут трансформироваться в
однодоменное состояние под действием прямо-
угольного импульса достаточно большой дли-
тельности.
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A model of non-stationary charge carrier transport in M/PZT/M ferroelectric structures has been developed.
It is assumed that, at room temperature, electrons generated by oxygen vacancies are captured by Ti+3 levels
and move between them under the action of electric fields caused by the external bias and polarization. The
polarization distribution in a PZT film is described with varying degrees of complexity, from a constant value
outside the defect layers to one determined by the equation following from the Landau–Ginzburg theory.
The numerical simulation performed made it possible to explain the reasons and conditions for the appear-
ance of current–voltage characteristics with unusual current peaks, to show the existence of several solutions
in the Landau–Ginzburg model for a film with Schottky barriers, and to reveal the response of charged do-
main walls to an applied voltage.


