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Pt/Na0.5Bi0.5TiO3/La0.5Sr0.5CoO3电容器的结构和铁电疲劳特性 
 

丁  逸，范佳荫，郭  靖，赵向阳，顾春鹏，田寅帆，赵建业，董  磊，宋建民 

(河北农业大学理学院，河北 保定 071001) 
 

摘  要：采用偏轴磁控溅射法，以单晶钛酸锶(001)SrTiO3(STO)为衬底，不同沉积温度下外延生长了 La0.5Sr0.5CoO3 (LSCO)
氧化物底电极。X 射线衍射仪(XRD)和原子力显微镜(AFM)结构表征以及四探针方阻测试结果表明：LSCO 薄膜外延(00l)取向

最优温度沉积条件为 550 ℃。此外，利用脉冲激光沉积法，以 LSCO/STO 异质结为模板，构架了 Pt/Na0.5Bi0.5TiO3 (NBT)/ 
LSCO/STO 铁电电容器。XRD 和 AFM 结构表征表明：NBT 薄膜为(00l)外延结构。电流密度电压测试曲线结果表明，室温

变为 70 ℃时，Pt/NBT/LSCO 异质结漏电流密度有所增加，但未改变导电机制：低压下为欧姆导电和高压下为陷阱的空间电

荷限制电流导电。在 5 V 驱动电压下，室温和 70 ℃时，Pt/NBT/LSCO 电容器具有饱和的电滞回线和保持特性，且经过 1010

翻转后，均未产生疲劳。 
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Structural and Fatigue Properties of Pt/Na0.5Bi0.5TiO3/La0.5Sr0.5CoO3 Capacitor 
 

DING Yi, FAN Jiayin, GUO Jing, ZHAO Xiangyang, GU Chunpeng, TIAN Yinfan, ZHAO Jianye, DONG Lei, SONG Jianmin 
(College of Science, Agriculture University of Hebei, Baoding 071001, Hebei, China) 

 

Abstract: The La0.5Sr0.5CoO3(LSCO) oxide bottom electrodes were epitaxially grown on (001) SrTiO3(STO) substrates via off-axis 
magnetron sputtering at different deposition temperatures. Based on the results of X ray diffraction (XRD), atomic force microscopy 
(AFM) and four probe square resistance test, the optimal deposition temperature for (00l) epitaxial LSCO films is 550 ℃. In addition, 
the Pt/Na0.5Bi0.5TiO3(NBT)/LSCO/STO ferroelectric capacitor was fabricated on LSCO/STO heterostructure via laser pulse 
deposition. The results indicate that NBT films are (00l) epitaxial. The leakage current density of Pt/NBT/LSCO heterostructure 
increases with increasing temperature from room temperature to 70 ℃. The conduction mechanism is ohmic conduction at low 
voltage and space charge limited current at a high voltage. At 5 V driving voltage, the Pt/NBT/LSCO capacitor exhibits saturated 
hysteresis loops and retention characteristics both at room temperature and 70 ℃ without fatigue after 1010 inversion. 
 

Keywords: sodium bismuth titanate thin films; heterostructure; ferroelectric storage; fatigue characteristics 

 

铁电材料具有可控的自发极化特性，用于信息

存储，可实现器件逻辑状态(0 和 1)的编辑和断电

保存，现已成为信息存储领域的一个研究热点[1–8]。

与传统闪速存储器相比，铁电薄膜存储器具有存储

密度高、存储速度快、低功耗和高稳定性等优点，

且其制备流程与现有互补金属氧化物半导体成熟工

艺相兼容，近年来受到广泛的关注和研究[9–12]。钛

酸铋钠(Na0.5Bi0.5TiO3，NBT)具有良好的铁电性能(剩

余极化强度 Pr=38 μC/cm2，矫顽场强 Ec=73 kV/cm)，

属于 A 位复合钙钛矿体，Curie 温度为 320 ℃，是一

种环境友好型无铅铁电薄膜材料[13–15]。理论和实验

研究表明，单晶外延结构铁电薄膜的性能要比多晶

和非晶薄膜优异[16–18]。然而，薄膜厚度、沉积温度

及界面电极等因素均影响着 NBT 薄膜的生长结 
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构。近期，Bousquet 等[19]在镀 Pt 的 MgO 单晶衬底

上制备出了不同厚度的 NBT 薄膜，其研究结果表

明，随着厚度的增加 NBT 呈现出由(00l)择优结构向

多晶结构转变。另外，Bousquet 等[20]在蓝宝石衬底

支撑的外延(111)Pt 层上生长了 NBT 薄膜，X 射线衍

射证实了温度决定着(100)、(110)和(111) 3 种生长取

向，进而影响着 NBT 的电学性能。Shi 等[21]研究发现

NBT 疲劳受界面层的影响，而界面层的损伤可以通过

电极的选择来控制。金属电极(如 Pt)氧空位阻塞特性

会使(Pt/NBT)界面产生氧空位积累，导致应力和机械

老化，造成 NBT 永久性疲劳。而氧化物电极(如氧化

铟锡)不存在氧空位阻塞特性，能够缓解疲劳循环过程

中界面电荷的团聚，可以提高 NBT 的抗疲劳特性。

与 Au、Ag 和 Pt 等贵金属电极相比较，具有钙钛矿结

构的氧化物电极材料 La0.5Sr0.5CoO3(LSCO)与 NBT 有

着较好的晶格匹配易于外延[22–23]。另外，(LSCO/NBT)

界面避免了氧空位积累导致的机械老化，进而会提

高 NBT 薄膜的物理性能。但需要指出的是，关于单

晶外延 NBT 薄膜性能研究的文献报道多集中于常

温条件，而环境温度对其铁电存储性能的影响鲜有

阐述。基于此，本工作通过磁控溅射法和脉冲激光

沉积法，优化了氧化物 LSCO 底电极的生长结构，

并在此基础上构架了(00l)外延 NBT/LSCO/SrTiO3 

(STO)异质结，制备了 Pt/NBT/LSCO 电容器，重点

研究了环境高温对外延取向 NBT 薄膜铁电存储性

能的影响。研究结果能为高性能铁电存储器件的制

备与设计提供实验数据参考。 

1  实验 

1.1  样品制备 

采用磁控溅射法和脉冲激光沉积法制备了 Pt/ 

NBT/LSCO/STO 异质结，具体步骤如下： 

1) STO 基片准备。将 SrTiO3 基片(合肥科晶)先

后放入丙酮(天津恒兴)和无水乙醇(天津恒兴)中，利

用超声波各自清洗 10 min。然后将基片放入真空腔

中。将腔体中的内背底真空度抽至 2.0×10–4 Pa 以下。 

2) 偏轴磁控溅射法在 STO 基片上外延生长  

40 nm LSCO 薄膜。LSCO 靶材(合肥科晶)纯度为

99.99%(质量分数)。氩气 Ar 和氧气 O2(山东韶华)

流量为 100 mL/min，Ar:O2 体积比为 3:1，功率为   

70 W，压强为 1.4 Pa，靶衬间距为 55 mm，沉积温

度分别为 400、500、550 ℃和 600 ℃。 

3) 脉冲激光沉积法在 LSCO/STO 异质结上制

备约为 200 nm NBT 薄膜。靶材采用 Na 和 Bi 都过

量 10%(质量分数)的 Na0.6Bi0.6TiO3 陶瓷靶(合肥科

晶)。O2 流量为 50 mL/min；激光频率与功率分别为

5 Hz 和 2.0 J/cm2；压强为 7.5 Pa；靶衬间距为 45 mm；

沉积温度为 650 ℃。 

4) 磁控溅射法在 NBT/LSCO/STO 异质结上生

长 Pt(40 nm)电极。利用掩膜技术在异质结 NBT/ 

LSCO/STO上生长了面积为7.85×105 cm2的Pt电极。 

1.2  样品性能表征 

LSCO和NBT薄膜表面形貌采用原子力显微镜

(AFM，Bruker MultiMode 8，美国 )进行观察。

NBT/LSCO/STO 异质结采用 X 射线衍射仪(XRD，

TD3700，辽宁丹东通达)进行结构分析。采用铁电

测试仪(Radiant Precision LC II，美国)测试样品的铁

电性能。采用电流密度–电压测试仪(Keithley 2601，

美国)测试样品的漏电流。 

2  结果与分析 

2.1  NBT/LSCO/STO 异质结微结构表征 

生长温度影响着薄膜的结晶取向、粗糙度和颗

粒尺寸。利用原子力显微镜(AFM)对 LSCO 薄膜的

表面形貌进行了表征。图 1a 为不同沉积温度下

LSCO 薄膜的 AFM 图。由图 1 可见，400、500、550 ℃

和 600 ℃时，LSCO 晶粒平均尺寸依次为 28.12、

58.20、45.01 nm 和 69.18 nm，对应均方粗糙度(RMS)

分别为 1.24、2.58、2.22 nm 和 3.95 nm，表明 550 ℃

沉积温度时，LSCO 具有最优的晶粒均匀分布。进

一步应用 XRD 探讨 LSCO 薄膜的微结构。图 1b 为

在不同沉积温度下 LSCO/STO 异质结的 XRD 谱。

由图 1b 可见，LSCO 的衍射峰均仅出现了(001)和

(002)，表明 LSCO 为高度择优取向，且与基底 STO 

(00l)晶向相同。图 1d Phi 扫描中 LSCO 呈现出了 4

个间隔 90o的衍射峰，说明LSCO为(00l)的外延结构。

在 400、500、550 ℃和 600 ℃沉积温度，LSCO(00l)
衍射峰的半宽高(FWHM)依次为 0.269、0.227、0.220

和 0.230，相对较小的 FWHM=0.220 说明 550 ℃制

备的 LSCO 结晶质量最优。因此，550 ℃为外延取

向 LSCO 薄膜的最佳沉积温度，这与 AFM 得到的

结果一致。图 1c 为 LSCO 薄膜的方块电阻随沉积温

度的变化关系。由图 1c 可见，在 400、500、550 ℃

和 600 ℃沉积温度制备的 LSCO 薄膜的方块电阻分

别为 110.3、43.4、20.0 Ω/□和 55.2 Ω/□，电阻先减小

后增大，沉积温度为 550 ℃时，LSCO 薄膜的电阻

达到了最小值 20.0 Ω/□。当沉积温度达到 550 ℃时，

最优的结晶质量、最小的均方粗糙度和(00l)外延结
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构致使 LSCO 薄膜的方块电阻最小。在优化的

LSCO/STO 异质结上外延制备了 NBT 薄膜，图 1d

是 NBT/LSCO/STO 的 XRD 谱。NBT 仅显示(00l)
的衍射峰，说明单相 NBT 薄膜具有 c 轴择优取向。

图 1d 插图中 NBT Phi 扫中呈现出了 4 个间隔 90o 的

衍射峰，进一步说明了 NBT 薄膜(00l)的外延结构。

表明在 550 ℃高温环境生长 LSCO 底电极弱化了界

面错配位错的形成，利用偏轴溅射的方法制备

LSCO 减少了溅射粒子对基底的破坏作用，且形成

的界面比较均匀，这些都是促进 NBT 薄膜外延生长

的原因。图 1c 插图为 NBT 薄膜的 AFM 图。由图

1c 可见，NBT 晶粒结构致密、晶粒分明，尺寸大小

分布均匀，均方粗糙度仅为 1.03 nm，表明 NBT 薄

膜具有良好的结晶质量。 

 
图 1  Na0.5Bi0.5TiO3(NBT) / La0.5Sr0.5CoO3(LSCO)/SrTiO3 (STO)异质结的 XRD 谱和 AFM 图 

Fig. 1  Atomic force microscopy(AFM) images and XRD patterns of Na0.5Bi0.5TiO3(NBT) / La0.5Sr0.5CoO3(LSCO)/SrTiO3 (STO) 
heterostructure 

2.2  Pt/NBT/LSCO 异质结的铁电存储性能 

图 2a 为环境为常温和 70 ℃时 Pt/NBT/LSCO 电

容器的电滞回线，测试电压为 5 V，频率 10 kHz。

温度由室温升到 70 ℃时，电滞回线仍然具有良好的
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饱和趋势，表明当环境温度达到 70 ℃时 Pt/NBT/ 

LSCO 仍然具有良好的记忆储存能力。对比图 2a 中

曲线可以得出，测试环境由常温变为 70 ℃时，矫顽

电压(Vc)降低，由 1.03 V 变为了 0.82 V，而最大极

化强度(Pm)由 27.66 μC/cm2 升高至 28.96 μC/cm2。Pm

与电流密度(J)和有效极化强度(∆P)密切相关，温度

升高，J 随 NBT 因热缺陷产生的载流子的增加而变

大，∆P 减小(图 2b)。根据关系式 Pm=2∆P+Jt 可得，

Pm的增大由 J 增加主导[24–25]。另外，小的矫顽电压

表明，随着温度升高，势场对铁电畴的束缚作用减

弱，只需在很小的工作电压下，NBT 薄膜中的铁电

畴即可以实现翻转，易于存储控制。图 2b 为 ΔP 随

电压变化的关系曲线。不同测试环境温度下，ΔP

均随电压增大而升高，当电压为 4 V 时，ΔP 基本

达到饱和。对比同一电压下的曲线可以看出，70 ℃

环境温度下，使得 ΔP 有所减小，这是由于异质结

内的热缺陷增多，导致缺陷对畴壁的钉扎效应增强

造成的[26]。图 2c 为不同测试环境温度下 NBT 薄膜

有效极化强度 ΔP 与脉冲宽度之间的关系。常温状

态和 70 ℃时，ΔP 随脉宽的增大几乎没有变化，表

明温度升高并未改变 Pt/NBT/LSCO 异质结较小的

脉宽依赖性。图 2d 为不同工作温度下 NBT 薄膜 ΔP
随翻转次数的变化曲线。由图 2d 可见，经过 1010

次翻转后，ΔP 没有明显变化，表明环境温度升高

到 70 ℃时，Pt/NBT/LSCO 依然具有良好的抗疲劳

特性。 

         
                        (a) Hysteresis loops                                                  (b) Charge curves 

          
                     (c) Retention characteristic curves                                         (d) Fatigue characteristic curves 

P is effective polarization strength. 

图 2  常温和 70 ℃时 Pt/NBT/LSCO 异质结的铁电性能 
Fig. 2  Ferroelectric properties of Pt/NBT/LSCO heterostructure at room temperature (RT) and 70 ℃ 

 

2.3  Pt/NBT/LSCO 异质结导电机制 

漏电流也是影响铁电存储器件性能的因素之

一，漏电流过大会导致器件烧毁，因此性能优异的

铁电异质结存储器尽量保持小的漏电流[27]。图 3a

为常温和 70 ℃时 Pt/NBT/LSCO异质结的 J–V曲线。

常温情况下，在外加电压为±5 V 时，与文献[28]报

道 Pt/NBT/Pt 电容器(J=16.6 μA/cm2)相比较，具有更

小的漏电流密度，分别为 7.9 μA/cm2 和 4.1 μA/cm2。
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当温度升高至 70 ℃时，J 增大到 20.1 μA/cm2 和  

19.9 μA/cm2。这是造成 Pm增大的原因。为了进一步

探讨 Pt/NBT/LSCO 的漏电机制，分别在低电压区和

高电压区进行了 lnJ–lnV 数学拟合，如图 3b 和图 3c

所示。电压为±5 V 时，常温下，低压区斜率(k) 

 
(a) J–V curve 

 
(b) lnJ and lnV linear fitting 

 
(c) lnJ and lnV linear fitting 

k—Slope; J—Current density; V—Voltage. 

图 3  Pt/NBT/LSCO 异质结的电流密度–电压曲线 
Fig. 3  J–V curves of Pt/NBT/LSCO heterostructure 

分别为 0.467 和 1.398，低压区斜率接近 1，符合欧

姆导电机制，这主要是由于 NBT 薄膜中存在由热激

发产生的少量载流子，在低电场作用下，薄膜漏电

流很小，仅仅是薄膜本身的载流子导电[29–30]。而高

压区斜率分别为 7.003 和 5.746，这与陷阱存在的空

间电荷限制电流导电机制相对应，且+5 V 存在陷阱

电荷积累时的过渡斜率为 0.450，其机理可解释为由

于电极与 NBT 铁电薄膜 Fermi 能级的不同，造成界

面处形成一个 Schottky 势垒，在电场的作用下，电

极中集聚了大量的电子，当外加电场达到填充势阱

极值时，这些潜在的自由电子被激活，快速注入到

NBT 薄膜中，造成漏电流急剧增加[25, 31]。对比对常

温和 70 ℃时 lnJ–nV 曲线可以看出，温度升高并未

改变 Pt/NBT/LSCO 异质结的导电机制：低电压为欧

姆导电(k=0.787，k=1.013，斜率近似为 1)，高电压

为陷阱存在的空间电荷限制电流导电(k=5.358，

k=5.740，斜率大于 2)。 

3  结论 

以优化的外延异质结(001)LSCO/(001)STO 为

模板，构架了无铅 NBT 薄膜为铁电介质的 Pt/NBT/ 

LSCO异质电容器。XRD和AFM结构表征表明NBT

薄膜为(00l)外延结构。在室温和 70 ℃条件下，

Pt/NBT/ LSCO 电容器的铁电存储性能测试结果表

明：环境温度升高到 70 ℃时，Pt/NBT/LSCO 异质

结具有较好的饱和电滞回线及保持特性，且经过

1010 翻转后，未产生疲劳。不同温度下 J–V 测试结

果表明，温度升高增大了 Pt/NBT/LSCO 异质结漏电

流，但未改变导电机制。 
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