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拓扑学作为数学中的一个重要分支，主要研

究拓扑空间在拓扑变换下的不变性质和不变量。

近年来，拓扑学与材料科学的关联日益紧密，拓

扑的概念逐渐被引入研究凝聚态物理中的奇异

态，包括实空间中具有新颖极化/自旋构型的拓

扑结构以及倒易空间中的拓扑现象等 [1—3]。铁电

薄膜由于场致翻转的非易失性自发极化，在信息

存储/处理、传感、谐振和能源等先进纳米功能

器件中具有重要应用价值，因此探索其中的新颖

拓扑结构及其物性成为当前凝聚态物理研究的重

点之一[4]。

与铁磁材料相比，铁电材料中极性拓扑结构

的研究工作起步较晚，一个重要的原因是铁电块

体材料中较强的晶格—极化耦合作用 (lattice—

polarization coupling)使得极化旋转需要很高的能

量，通常难以发生。直到2004年，I. Naumov等[5]

采用第一性原理计算，首次预言铁电纳米点或纳

米线中存在极性涡旋结构，并从理论上推测基于

这种拓扑结构可以实现面密度

超过 60 Tbit/inch2的超高密度存

储器；而后，人们又在诸如铁

电外延超薄膜、纳米颗粒等体

系中预言了极性拓扑畴的存

在 [6， 7]。但是在实验研究方面，

由于材料制备和表征技术的限

制，始终未取得长足的进展。

2008年，A. Gruverman等[8]借助

压电力显微技术(PFM)最早在实

验上报道了铁电涡旋畴；2011

年，C. Jia 等 [9]借助球差校正扫

描透射电镜获得了原子尺度极

化结构的直接证据。此后，陆续有研究工作表

明，在尺寸效应、界面耦合及其相互作用、外延

应变等作用下，铁电材料中会出现多种自发的非

平庸极性拓扑结构，包括流量闭合型、涡旋、反

涡旋、极性斯格明子和半子等[10—15]，并表现出奇

异的物理特性 (如导电性增强、负电容等)。如

今，与铁电相关联的非平庸拓扑结构已经成为下

一代高密度存储器件重要的研究方向之一，这为

材料科学以及凝聚态物理学的相关研究打开了一

扇崭新的大门。

尽管具有潜在的应用前景，但由于钙钛矿氧

化物体系与当前成熟的互补金属氧化物半导体工

艺缺乏兼容性，仍然难以将上述极性拓扑结构应

用于新一代电子器件中。此外，极性拓扑畴的形

成是体系中弹性能、静电能和梯度能之间在微

小差别内相互竞争平衡的结果，因此需要特殊

的材料结构设计，主要在氧化物衬底上的外延

薄膜异质结中才能观测到[10—14]，能否实现其与硅

图1 PTO20/STO10双层膜中高密度铁电纳米畴的实现 (a)自支撑双层膜中铁电纳米

畴示意图；(b)，(c)中心发散型和中心会聚型纳米畴的示意图，以及它们的VPFM振

幅、相位图和LPFM振幅、相位图 [21]
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基片的集成以推动其器件应用仍是一个重要的

科学问题。

为解决钙钛矿氧化物与半导体材料的兼容性

问题，人们尝试将过渡金属氧化物制备成高质量

自支撑晶体膜，并将这些独立的功能单元进行组

合及转移到半导体基片上以实现功能的整

合[16，17]。该方面的技术在 2016年得到突破，斯坦

福大学的H. Hwang教授课题组[18]利用脉冲激光沉

积的技术在水溶性材料中间层 Sr3Al2O6上生长钙

钛矿薄膜，通过溶解过渡层的方式获得了高质量

的自支撑钙钛矿氧化物薄膜。借助该方法，人们

成功制备出低维自支撑铁电薄膜并在其中发现了

不同于外延薄膜的新颖物性，如四方性增强、超

弹性等 [19， 20]。在最近的工作中，我们将自支撑

PbTiO3/SrTiO3(PTO/STO)铁电/介电薄膜转移至硅

基底上以进行集成，成功获得了高密度的铁电拓

扑纳米畴(约 200 Gbit/inch2)，并实现了阻态在外

电场下的可逆调控[21]。高密度、可擦写铁电拓扑

纳米畴与硅基片的成功集成展示了新奇氧化物极

性拓扑结构在新型高密度非易失性存储器中的广

阔应用前景。

实验上，我们首先利用氧化物分子束外延技

术在 SrTiO3(001) 单晶衬底上生长了 (PbTiO3)m /

(SrTiO3)n /Sr3Al2O6 (m，n是单胞数)异质结。之后，

通过溶解水溶性牺牲层的方法，获得了一系列高

质量自支撑的钙钛矿双层薄膜并将其转移到硅衬

底上。借助压电力显微技术，我们在(PbTiO3)20 /

(SrTiO3)10的自支撑薄膜中观测到了高密度的拓扑

纳米畴结构(图1)。注意到，在自支撑双层膜中存

在两种类型的圆形纳米畴结构，分别由红色和蓝

色圆圈突出显示，它们的放大图如图 1(b)和(c)右

侧图所示，并且这些畴结构与样品形貌没有明显

的相关性。以红色圆圈中的纳米畴结构为例，纵

向PFM(vertical PFM，VPFM)模式的相位图显示，

纳米畴中心的面外极化分量与周围背景区域的

存在 180°相位反转，而横向 PFM(lateral PFM，

LPFM)模式的相位图则显示“半紫半黄”的对比

度，同时LPFM振幅图中显示圆形明亮对比度区

域被暗线分割，说明垂直于探针悬臂梁方向的面

内极化分量发生了相位反转。由于LPFM技术依

靠悬臂梁沿着垂直于自身方向的扭转来探测信

号，因此只有投影到垂直于悬臂梁的面内极化分

量才能被区分。通过将样品顺时针旋转一组给定

的角度，LPFM振幅图中的暗线随着悬臂梁与样

品相对夹角的变化而连续变化，LPFM相位图始

终显示左右两侧 180°的相位差，这意味着面内极

化具有关于纳米畴中心的旋转对称性。同时，借

助矢量PFM技术，实验结果证明红色圆圈中的纳

米畴具有中心发散的畴结构。结合 VPFM 和

LPFM的信息，红圈内纳米畴的极化分布如图1(b)

左图所示，为奈尔型极性类斯格明子。与红圈内

纳米畴不同，蓝色圆圈内的纳米畴没有显示面外

极化分量的反转，且面内极化呈现中心会聚的特

性，这些蓝色圆圈内的(中心会聚型)纳米畴与红

色圆圈内(中心发散型)纳米畴密切相关，但表现

出不同的电阻性质。此外，实验还发现这两种类

型的拓扑纳米畴可以在外加电场下相互转换。借

助四维扫描透射电子显微技术，进一步确定了样

品中中心发散/会聚型的极化结构。同时，我们通

过有效哈密顿量方法模拟证实了在PTO/STO双层

膜中可以稳定存在上述两种复杂的极性拓扑结构。

为了探索这些拓扑结构在阻抗存储器中的潜

在应用，我们借助导电原子力显微镜(CAFM)研究

图2 自支撑氧化物双层结构中极性拓扑纳米畴的可逆阻

态调控 (a)CAFM测试拓扑纳米畴电阻行为的示意图；施

加+5 V (b)和-5 V (c)偏置电压可以实现在低阻态中心发散

型纳米畴和高阻态中心会聚型纳米畴之间的可逆切换 [21]
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了这些拓扑纳米畴的电阻行为。中心会聚型极性

拓扑畴的中心电流大小类似于周围的背景区域，

这使得这种类型的拓扑畴与背景无法区分。然

而，对于中心发散型的极性拓扑结构，其中心显

示出高两个数量级的增强电流。此外，通过施加

外电场使纳米畴在两种类型的极化拓扑结构之间

切换，可以可逆地切换不同的电阻状态。如图 2

(a)左图所示，通过尖端施加的+5 V偏压在双层膜

上写入中心发散纳米畴后，在电流图中观察到具

有高电流值的高密度圆形纳米点(图 2(b))；而通

过-5 V偏压将同一区域的中心发散型翻转为中心

会聚型纳米畴后，圆形高电流值的纳米点消失(图

2(c))。由于存在绝缘 SrTiO3层(约 4 nm)，我们需

要相对较高的电压(+5 V/-5 V偏置电压)来隧穿能

垒，以便在测量电流图时获得低噪声数据，这将

直接翻转拓扑纳米畴并破坏原始信息。尽管如

此，两种类型的拓扑纳米畴电流图表现出不同的

电阻状态。该现象可能的机理解释如下，铁电

PTO和顺电STO的双层膜被夹在底电极和导电尖

端之间并形成一个结，此时，将极性拓扑畴在绝

缘态和导电态之间进行状态切换可以实现对整体

结构电阻的调节。与铁电畴壁[22，23]中观察到的高

导电通道类似，由于存在较大的极化发散，在中

心发散型拓扑结构的中心附近可以产生较大的电

导率。相比之下，由于中心会聚型纳米畴中没有

面外极化的反转，其中心区域附近的极化发散度

较低，同时电偶极子不需要完全翻转至面内方向

以衔接中心和周围背景区域的具有反平行方向的

极化。因此，两种不同类型的纳米畴导致结存在

不同的势垒宽度和能带，从而产生不同的电阻状

态。目前，可以通过PFM和扫描透射电镜技术来

实现拓扑畴的非易失性读取。为了获得可靠的电

阻态无损读取，通过在保持极性拓扑结构稳定存

在的前提下，降低STO层的厚度来降低隧穿电压

是一种可能的解决方案；或借助其他可以在不施

加高外部直流电压的情况下测量电阻状态的技

术，如扫描微波阻抗显微镜可能也会有所帮助。

综上，不同类型拓扑纳米畴及其电阻状态之间的

可逆切换为设计基于拓扑极性纳米畴的电阻存储

器件提供了新途径。

这一工作首次实现了高密度极性拓扑结构与

硅基片的异质集成，展现了氧化物与传统半导体

在器件集成方面的广阔前景。该研究成果近期于

Nature杂志上发表。高密度、可擦写极性拓扑结

构能够被成功集成在硅基片上，并且经过光刻流

程后仍能稳定存在，初步展现了将丰富的氧化物

极性拓扑结构与传统半导体工艺相结合以开发新

型高密度、低能耗、高性能电子器件的可能性。

与此同时，需要注意的是，这离实际应用还有遥

远的距离，仍有一系列重要的科学问题需要解

决。首先，如何实现晶圆尺寸的大面积、高质量

自支撑氧化物薄膜的生长和转移还存在巨大的挑

战；其次，目前的读写电压还相对很高，需要进

一步优化结构以降低读写电压才能达到商用存储

器件的低能耗、非易失性读写的要求；再次，极

性拓扑畴结构能否制备成阵列结构以及在顶、底

电极间是否稳定存在还需要系统探索。上述难题

的解决以及将更多新奇的极性拓扑结构与半导体

基片进行集成的尝试都将推动氧化物极性拓扑结

构往新一代电子器件应用方面更进一步。
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