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调控磁性材料中的自旋拓扑结构 (流量闭合型、涡旋、半子 (meron)、斯格明子 (skyrmion)等自旋组态)

可以改进材料的磁性和电磁性能, 因而引起了学术界的广泛关注. 最近研究表明, 在尺寸效应、界面耦合及其

相互作用、外延应变等作用下, 铁电材料中也会出现自发的极性拓扑畴结构, 同时表现出新的铁电相结构和

丰富的物理性能. 本文总结了铁电纳米结构、铁电薄膜和铁电超晶格中的极性拓扑畴结构类型及其形成机

理, 分析了这些极性拓扑结构与铁电、压电、介电、光电性能之间的关联, 并分别讨论了铁电材料中极性拓扑

结构的整体拓扑相变调控和单个极性拓扑结构的外场调控, 最后展望了极性拓扑结构未来的可能研究方向.
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1   引　言

铁电材料在室温下存在非挥发性的铁电自发

极化, 外加电场可以改变极化方向. 局部有序的自

发极化形成的铁电畴和畴壁结构很大程度上决定

了铁电材料的铁电性、压电性、介电性、热释电性、

电光效应等特性. 铁电畴结构在纳米尺度上可调

控, 使铁电材料在数据存储/处理、传感、谐振和能

源等先进纳米功能器件中具有重大应用潜力 [1−9].

例如, 基于电场作用下铁电畴翻转的低维铁电结构

可以用来制备下一代高密度铁电非挥发性随机存

储器 [5,10−12]. 但随着存储器的密度增加到 Gbit/in2

量级, 存储数据的独立存储单元尺寸已经减小到

约 10 nm, 尺寸缩减将产生明显的尺寸效应和表面

效应, 进而引起铁电材料中的畴结构发生变化, 这

将会影响存储数据的存储、读取, 甚至会使存储的

数据失效 [13]. 因此, 依靠传统的存储单元尺寸减小

来提高存储密度的方法已经大受限制, 更小的新信

息存储单元的研究将需要另辟蹊径.

2013年, 诺贝尔物理学奖获得者 Fert 教授等 [14]

提出以具有拓扑保护特性的磁性拓扑缺陷 (如磁

斯格明子)作为信息存储单元, 用其存在与否来记

录二进制信息的“1”和“0”, 可实现非接触式读写,

引起了人们在磁性自旋自发形成的磁性拓扑结构

在纳米自旋电子学的潜在应用方面的极大兴趣. 但

是研究人员在实验上观测到的磁性拓扑结构尺寸

都在 20 nm以上 [15−21], 这引出了一个问题: 在铁

电材料中, 与磁性材料中的磁性自旋结构类似的电

偶极子 (自发铁电极化)是否可以实现类似排列,

形成更小尺寸的极性拓扑结构. Naumov等 [22] 曾

采用第一性原理计算, 预言铁电纳米点中可能存在

尺寸小至 3.2 nm的双稳态极性涡旋畴结构, 并从

理论上推测基于这种极性拓扑结构的信息存储单

元理论上可以实现面积密度超过 60 Tbit/in2 的超

高密度存储器. 最近几年来, 陆续有研究人员通过
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压电力显微镜 (PFM)在钙钛矿铁电薄膜中观测到

了多种类型的极性拓扑结构 [23−28], 这些电场可控

的拓扑状态具有独特的电传导特性, 并可实现非破

坏性写入与读出 [29−33]. 随着扫描透射电子显微镜

(STEM)的发展, 研究人员在钙钛矿铁电薄膜中获

得了纳米级极性拓扑畴的原子级结构信息 [34−41].

发现这种极化拓扑能够在室温稳定存在, 且无需外

场诱导产生, 具有类似磁性自旋拓扑结构的准粒子

行为, 相对更容易实现后续动力学行为研究和调

控, 这些原子尺度的极性拓扑畴结构无疑将为研制

拓扑纳米电子器件开辟一条新途径 [1,5,8].

本文首先简要介绍磁性材料中的拓扑结构, 然

后重点介绍铁电材料中的极性拓扑结构和相关的

特性, 最后探讨有待研究的问题和新的方向. 

2   磁性材料中的自旋拓扑结构

早在 20世纪 40年代, Kittel[42] 就提出, 因为

晶体各向异性能和相邻自旋磁矩的耦合作用, 磁性

材料中可能存在不同的磁畴结构. 当晶体各向异性

能量占主导地位时, 平凡的磁畴壁 (图 1(a))会形

成全通量闭合结构 (图 1(b)), 而当相邻磁矩之间

的耦合作用超过各向异性能时, 可能出现涡旋或反

涡旋状结构, 如图 1(c)和图 1(d). Mermin[43] 将这

类特殊畴结构定义为拓扑缺陷, 即序参数停止连续

变化且具有低维奇异性的区域. 一般来讲, 铁磁畴

壁可归类为二维平凡的拓扑缺陷 [44], 而更为复杂

的通量闭合型、涡旋、反涡旋 [45−52]、中心畴、磁性

斯格明子 [15,53−57] 等结构可归类为准一维非平凡的

拓扑缺陷, 微结构如图 1(e)—(h)所示. 磁性拓扑

畴结构的形成主要是由纳米磁性材料的巨大退磁

作用引起的, 这种退磁作用使磁矩旋度增大, 使静

磁能量降至最低. 这些纳米尺度的旋转自旋结构,

特别是磁性斯格明子, 具有非平凡的真实空间拓扑

结构, 形成紧凑和自组织的晶格形式, 满足经典的

Dzyaloshinskii-Moriya相互作用规律 [58], 在拓扑

保护下激发、湮灭和可控制运动. 这些奇异的特性

为未来的高密度、高速度、低能耗信息存储器件的

核心材料应用提供了巨大的潜力 [59].

类似于磁性材料中未成对电子形成的净自旋

在居里温度以下形成自发磁极化, 在居里温度以

下, 铁电材料中晶体对称性畸变诱导正、负离子相

对偏移从而形成电偶极矩, 即自发铁电极化. 局部

有序的自发极化形成铁电畴结构. 当铁电材料体系

被缩小到很小尺寸低维铁电体时, 在表面退极化

场、应变和静电能的竞争作用下, 自发铁电极化可

能形成非平凡的、平滑变化的极性拓扑畴结构 [6,60].

近期, 研究人员已经从理论预测和实验观察上证

实了在弹性能、静电能和梯度能相互作用下, 铁电

材料中可以形成尺度更小的极性拓扑结构, 如通量

闭合畴结构、涡旋畴、泡泡畴和手性斯格明子等,

且显著影响材料的压电、介电、非线性光学等特

性 [22,25,29−35,39,41,61−70]. 本文将简要讨论铁电材料中

因尺寸限制而出现的极性拓扑结构及其动力学

问题.
 

 

(a) (b) (c) (d)
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图 1    磁性材料中典型自旋拓扑缺陷结构　(a) 畴壁结构 [42]; (b) 流量闭合畴结构 [42]; (c) 涡旋 [43]; (d) 反涡旋 [43]; (e) 中心发散型

结构 [43]; (f) 中心收敛型结构 [43]; (g) 半子 [43,70]; (h) 斯格明子 [43,70]

Fig. 1. Typical spin topology defects in magnetic materials:  (a) Domain wall[42];  (b) flux-closure pattern[42];  (c) vortex[43];  (d) anti-

vortex[43]; (e) center-divergent pattern[43]; (f) center-convergent pattern[43]; (g) meron[43,70]; (h) skyrmion[43,70]. 
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3   铁电材料中的极性拓扑结构
 

3.1    铁电纳米颗粒中的极性拓扑畴

相对于铁电体材料而言, 纳米尺度的点/岛状

铁电颗粒结构中因巨大的退极化场更易形成奇异

的拓扑畴结构, 这种相互独立极化拓扑畴易于进行

进一步的电场控制, 并可能与高密度集成加工兼

容, 低维纳米结构中的设计与实现对未来的实际应

用具有重要意义. 文献 [22, 28, 62, 71−74]通过第

一性原理计算对低维铁电纳米颗粒中可能出现的

拓扑结构进行了深入的研究. 他们预测, 在强退极

化场作用下, 铁电纳米颗粒中出现直径小于 4 nm

的稳定极化涡旋对畴对结构, 如图 2(a)—(c)所示.

在外加电场作用下极化涡旋可以转变成平凡的铁

电畴, 这样的极性拓扑畴结构也消除了相邻纳米点

之间的串扰问题, 在超高密度存储器件中有巨大

应用潜力. 随后, 研究人员做了大量的理论和实验

工作来证实在铁电纳米颗粒中存在稳定的极化拓

扑畴结构. Chen等 [75] 通过蒙特卡罗模拟发现在圆

形纳米岛屿状 BaTiO3 (BTO)颗粒中存在稳定的

极化涡旋 (见图 2(d)). 大量的实验研究也发现了

在铁电纳米颗粒中存在类似旋涡的通量闭合拓扑

畴结构. 例如, Rodriguez等 [28] 报道了在 AAO模

板法制备的 Pb(Zr,Ti)O3 (PZT)纳米柱状阵列中

出现少量极化通量闭合拓扑畴, 如图 2(e)所示. 如
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图 2    铁电纳米颗粒中典型的极性拓扑结构　(a) 超小纳米片中的极性涡旋结构 [22,71]; (b) 纳米杆中的极性涡旋结构 [22,71]; (c) 纳

米点中的极性涡旋结构 [74]; (d) BTO纳米岛中的极性涡旋 [75]; (e) PZT纳米岛中的涡旋畴 [28]; (f) BFO纳米岛中涡旋-反涡旋对结

构 [76,77]; (g) BFO纳米岛中的中心发散型畴结构 [76−78]; (h) BTO单晶颗粒中的通量闭合畴 [64,79]; (i), (j) BFO纳米岛中的可转换中

心发散-收敛型畴结构及其导电特性 [29−31]

Fig. 2. Typical  polar  topologies  in  ferroelectric  materials:  (a)  Polar  vortex  in  nanodisks[22,71];  (b)  polar  vortex  in  nanorods[22,71];

(c) polar vortex in nanodots[74]; (d) vortex in BTO nanoislands[75]; (e) vortex domain in PZT nanodots[28]; (f) anti-vortex domain in

BFO films[76,77]; (g) center-divergent domain in BFO films[76−78]; (h) flux-closure pattern in BTO crystal[64,79]; (i), (j) center-divergent

(convergent) domain in BFO nanoislands[29−31]. 
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图 2(f)—(h)所示, 在 BiFeO3 (BFO)纳米柱状阵

列中观测到中心发散、中心收敛和双中心型拓扑畴

结构 [76−78]. 文献 [64, 79]在采用聚焦离子束 (FIB)

技术所制备的自由基 BTO纳米颗粒中观察到通量

闭合畴结构. 在脉冲激光沉积 (PLD)法制备的自

组装 BFO纳米柱状阵列中也观测到通量闭合畴结

构 [29−31], 如图 2(i)和图 2(j)所示. 以上极化拓扑畴

结构的观测都是采用极化矢量压电力显微镜分析

与相场模拟结果进行比对而重构出来的特殊畴结

构. 实验上观测到的极化拓扑畴结构多数为不规则

的通量闭合型或中心发散 (收敛)型拓扑结构, 而

不是理论预测的极化涡旋畴 [22,71]. 原因可能是因

为, 受 PFM的分辨率限制, 这些被研究的纳米结

构尺寸相对较大 (> 50 nm), 表面电荷或点缺陷的

屏蔽作用降低了退极化强度, 不足以克服涡旋畴的

形成或极化旋转所需要的能量消耗. 最近研究表

明, 自组装 BFO纳米柱状阵列中观测到的中心发

散和中心收敛型拓扑畴可以在电场作用下进行可

逆地转换, 不同拓扑结构显示出奇异的畴壁导电特

性 [29−31], 如图 2(i)和图 2(j)所示. 这意味着这种极

化拓扑结构可以实现电场控制下单独的地址编码,

对于拓扑畴结构在无损读出信息存储应用中具有

巨大的潜力. 

3.2    铁电薄膜中极性拓扑结构

由于表面电荷或点缺陷的屏蔽作用, 铁电纳米

颗粒的退极化强度降低, 导致形成极性拓扑结构的

概率相应减小, 尺寸限制下的体状铁电材料可以

有效降低电荷屏蔽效应, 可能是一种构建极性拓扑

结构的有效方法 [6]. Chang等 [26] 发现在单晶片状

[Pb(Zn1/3Nb2/3)O3]0.88[PbTiO3]0.12 (PZNPT)中可

以自发形成多级多畴结构, 在这些多畴结构的交界

处可以自发形成极化通量闭合型拓扑结构, 类似的

结构在单晶片状 BTO[25] 中也被观察到. 进一步研

究表明, 这种拓扑畴中心在外加电场下可以发生移

动、合并和分裂等行为 [27], 如图 3所示.

另一方面, 通过超薄膜的外延应力或应用外加

场在铁电薄膜中可以创建稳态极化拓扑畴结构. 随

着外延薄膜厚度的减小, 来自基底的失配应力在薄

膜内逐渐起主导作用, 而自发形成特殊的畴结构.

Matzen等 [80] 报道了 30 nm厚的 PbxSr1–xTiO3 薄

膜可以自发形成微米尺度的极化通量闭合型拓扑

畴结构. 2009年, Balke等 [66] 采用原子力显微镜

(AFM)导电探针诱导超薄 BFO铁电薄膜铁弹畴

定向翻转, 首次在铁电薄膜中创建了稳态极化通量

闭合拓扑畴 [23]. 利用 AFM导电探针诱导 BFO中

畴的定向翻转, 拓扑畴可以在通量闭合型与中心发

散或中心收敛型拓扑畴之间相互转换, 后者中心因

为荷电畴壁的存在而致中心的导电性大幅提高 [65],

如图 4(a)和图 4(b)所示 .  Vasudevan等 [68] 利用

AFM导电探针产生的局部电场在 BFO铁电薄膜

中诱导出通量闭合型 [24]、中心发散型和中心收敛

型等多种极化拓扑畴结构, 实验结果得到了相场模

拟的证实, 详见图 4(c)和图 4(d). Li等 [67] 报道了
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图 3    铁电材料中通量闭合型拓扑畴的可移动性　(a) 单晶片状 PZNPT中自组装多级多畴通量闭合型拓扑畴 [26]; (b) 通量闭合

型拓扑畴中心在外加电场下移动、合并和分裂 [27]

Fig. 3. Mobility of flux-closed topological domains in ferroelectric materials: (a) Bundles-like domain structures at the edges of the

PZNPT single crystal lamella[26]; (b) approach, coalesce and separate of the vertices after delivery of a prepoling field pulse[27]. 
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利用 AFM导电探针产生的局部电场在 BFO铁电

薄膜中诱导出涡旋-反涡旋对, 通过 PFM研究了极

化涡旋结构在纳米尺度上的演化过程, 实现了对极

化涡旋拓扑畴结构的连续读和写, 为基于极性涡旋

畴结构的非易失性存储器件和逻辑器件的设计与

实现提供了实验依据.

PFM技术是利用铁电材料的逆压电效用, 通

过有限大小 (约 15 nm)的通有高频交流电压的导

电探针来进行畴结构测试, 空间分辨率受到很大限

制, 难以观测到更小尺度的极性拓扑结构 [81]. 随着

先进的透射电子显微镜的快速发展, 研究人员可以

从截面观察铁电薄膜中更小尺度的不同类型极化

拓扑畴结构. 2009年, Jia等 [34] 首次利用球差校正

的扫描透射电子显微镜在 PZT超薄膜中畴壁与基

底交界处观察到原子尺度的通量闭合型拓扑畴结

构. 接着, Nelson等 [63] 采用同样的技术, 在多铁性

BFO薄膜的畴壁附近也发现了类似的极化通量闭

合型拓扑畴结构. 这种拓扑结构只出现在薄膜与基

底的交界面附近, 说明这种拓扑结构的形成主要取

决于退极化能量的作用. 最近, 文献 [37, 82]采用

外延三明治结构将超薄的 BFO薄膜夹在两层介电

薄膜中间, 可以获得稳定的呈链状排列的极化涡旋

畴 [38], 特别值得注意的是单个极化涡旋拓扑畴结

构在尺寸上可以小至 4 nm, 如图 5所示.
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图 4    铁电薄膜中极性拓扑畴的导电性: PFM导电探针在超薄 BFO铁电薄膜诱导的通量闭合型畴结构 (a)及其中心的导电性

(b)[65,66]; BFO铁电薄膜中通量闭合型与中心发散 (收敛)型畴可逆转换 (c)及其导电性差异 (d)[24,68]

Fig. 4. Conductivity of polar topological domains in ferroelectric thin films. Creation (a) and conductivity (b) of the flux-closure do-

main in BFO films[65,66]; (c) flux- closure domain and center-divergent (convergent) domain in BiFeO3 films and (d) their conductiv-

ity[24,68]. 
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磁性材料中的手性斯格明子拓扑畴结构给材

料本身带来丰富物理特性, 特别是在低功耗、超高

密度 (超过几十 Tb·in–2)信息存储方面有潜在应

用 [14,59]. 铁电材料中极性泡泡畴结构被认为是铁电

性斯格明子的前体. 根据 Kornev等 [61] 的理论预

测, 为了使这类泡泡畴稳定, 它们必须同时具有面

内和面外的极化分量, 并且极性泡泡畴和铁电体材

料之间的界面必须具有极化旋转, 以使偶极矩通量

最小. Zhang等 [83] 利用高分辨率 PFM和原子分

辨率 STEM在超薄外延 PZT/STO/PZT铁电三

明治结构中观察到了一种新型的纳米级铁电畴, 称

为“气泡畴”, 如图 6(a)所示, 即约 10 nm尺寸的

侧向约束球体, 其局部偶极矩的方向与周围铁电体

材料的宏观极化方向相反. 这是由于这些区域电荷

与晶格自由度的相互作用, 不相称的相位和对称性

的破坏导致了局部极化旋转, 从而使得气泡畴壁具

有尼尔-布洛赫混合特征. 另外, 气泡区域的 PFM

电滞回线表明, 在电场作用下, 极性泡泡畴可以出

现局部移动与合并, 如图 6(b)所示.

研究者们也发现可以利用扫描探针显微镜

(SPM)方法驱动上述纳米级铁电泡泡畴与圆柱形

畴结构之间发生可逆转化. 具体过程是通过 SPM

针尖施加机械应力, 可以消除具有旋转极化的约

10 nm球状泡泡拓扑畴. 然后应用振幅和持续时间

特定组合的电脉冲可以重建泡泡拓扑畴, 过程如

图 6(c)所示. 这种简单而有效地在各种拓扑缺陷

状态之间进行切换, 对纳米电子传感器、存储器、

逻辑器件和机电系统的应用具有重要意义 [84]. 

3.3    铁电/介电超晶格中的极性拓扑结构

在铁电纳米颗粒和超薄薄膜中观察到的极化

拓扑畴结构多数是零星分布的通量闭合类型和涡

旋状极性拓扑结构. 在铁电纳米颗粒或岛状结构上

很难形成稳定的涡旋拓扑畴结构, 这一方面可能是

因为退极化场不够大, 不足以克服由于涡旋畴的形

成或极化旋转所需要的能量消耗. 另一方面也可能

是由于表面电荷或点缺陷的过度屏蔽减小了退极

化强度. 研究人员从第一性原理理论上预言了铁电/

介电超晶格薄膜中因为氧八面体旋转而出现极化

涡旋结构 [85−87], 铁电复合薄膜结构中可稳定存在

极化斯格明子结构 [88]. 这样的拓扑结构由于丰富

的物理特性和在自旋电子学中的广泛应用而引起

了人们越来越多的兴趣. 实验上在 2015年获得了

突破, Tang等 [35] 将超薄 PTO铁电薄膜限制在两

个绝缘 SrTiO3 (STO)层之间, 减小退极化场的屏

蔽效应. 即通过脉冲激光沉积方法在单晶 GdScO3
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图 5    铁电薄膜中极性拓扑畴的 TEM观察　(a) PZT薄膜中通量闭合型拓扑畴 PZT[34]; (b)超薄 BFO薄膜中涡旋畴 [82]; (c)超

薄 BFO中的通量闭合型拓扑畴 [37]

Fig. 5. Observation  of  the  polar  topological  domains  in  ferroelectric  thin  films:  (a)  Flux-closure  domains  in  ferroelectric  PZT[34];

(b) vortex domains in ferroelectric BFO ultrathin films[82]; (c) flux-closure domains in ferroelectric BFO ultrathin films[37]. 
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(GSO)衬底上外延生长出 PTO/STO超晶格, 利

用 STEM观察到了规则排列的通量闭合型拓扑畴

阵列 (图 7(a))[35−37]. 2016年, Yadav等 [39] 将PTO/

STO超晶格外延生长在单晶 DyScO3  (DSO)衬

底上, 这些超晶格具有更薄的铁电 PTO层 (约为

4 nm), 观察到了完美的极性涡旋阵列, 并表现出

明显的手性特征 [89], Sun等 [90]对这种小至 4 nm的

极性涡旋畴进行了亚单胞级精细表征 , 具体如

图 7(b)所示. 结果表明减小尺寸约束是稳定极性

涡旋结构的另一个重要因素, 在同等退极化场的屏

蔽效应下, 更小的铁电 PTO层厚度 (小于 10个单

胞)有利于极化连续旋转, 形成稳定的极性涡旋畴

结构. Hong等 [40] 通过相场理论模拟了在 DSO衬

底上外延生长的 (PTO)m/(STO)n (m, n 为单胞数)

超晶格中极性拓扑畴结构. 结果表明, 在不同的铁

电、介电层厚度情况下 ,  PTO/STO超晶格中静

电、弹性和极化梯度相关的能量项之间存在一种微

妙的竞争, 从而导致了与厚度相关的拓扑畴态, 见

图 7(c). 研究者基于 Landau-Ginzburg唯象理论

的简化准二维分析模型预测了形成稳定通量闭合

畴和涡旋畴的厚度尺度窗口, 认为极化涡旋畴和通

量闭合畴的临界尺度比铁电体材料的畴壁本征宽

度大一个数量级. 由于正常铁电体的畴壁应该是几

个晶胞宽, 所以通量闭合畴和极化涡旋畴的临界尺

度应该分别约为 10和 4 nm. 低于临界尺度, 退极

化场非常强, 没有任何极性拓扑畴状态是稳定的,

因此会产生一个平面内的畴结构. 需要指出的是,

这一临界厚度尺度规律主要是由退极化能与畴壁

能的竞争决定的, 通过它可以估算空间约束系统中

涡旋畴或类似拓扑结构的特征尺度. 它也可以作为

一个简单直观的设计规则, 用于搜索新的拓扑结

构, 材料系统, 并为设计和调整涡旋和其他极性拓

扑畴提供指导.

磁斯格明子是拓扑上非平凡的自旋结构, 在纳
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图 6    铁电薄膜中极性泡泡畴　(a) PZT薄膜中极性泡泡畴; (b) 极性泡泡畴微结构; (c) 极性泡泡畴移动与合并 [83] ; (d) PFM下

极性泡泡畴擦与写 [84]

Fig. 6. Observation  of  the  polar  bubble-like  domains  in  ferroelectric  thin  films:  (a)  Polar  bubble  domains  in  PZT  thin  films;

(b) structure of the bubble domains; (c) merging and coarsening of the polar bubble domains[83]; (d) erasuring and recreation of the

polar bubble domains[84]. 
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米尺度的自旋电子器件中作为稳定的信息载体有

着巨大的潜力. 长期以来, 研究人员一直想知道铁

电体是否会呈现出类似于具有手性特征的磁性斯

格明子拓扑结构, 对 PTO/STO铁电超晶格的进

一步探索导致了更多的发现, Das等 [41] 采用 4D-

STEM技术深入地研究了外延生长在单晶 SrTiO3
(STO)衬底上的 (PTO)16/(STO)16 超晶格内的铁

电极化分布, 见图 7(d). 结果表明, 在源自 STO衬

底失配应力可以忽略的条件下, 铁电层 PTO中的

极化分布显示铁电畴壁呈环状, 畴壁的旋转极化

和畴壁内部的极化环形成一个整体, 如图 7(d)中

插图所示, 这种极化的旋转方向使偶极子的整体模

式具有手性特征, 符合磁性斯格明子的关键特征.

同时相场模拟和第二原理计算 (second-principles

calculations, 一种基于第一性原理可以模拟大尺

度极化分布的方法)[41,91,92] 表明, 这种极性斯格明

子的拓扑数为+1, 共振软 X射线衍射实验显示了

圆二色性, 证实了宏观手性特征.

在有限铁电系统中发现的极性斯格明子激发

了新的拓扑状态的研究热情, 这些拓扑状态与磁拓

扑状态类似, 但尺度更小. 这些奇异态不仅为更致

密、更快的信息存储器件带来了希望, 而且在调控

铁电体的整体物理行为方面也起着重要的作用. 例

如, 与涡旋拓扑结构相关联的负电容行为, 这可能

有助于降低晶体管的功耗 [92,93]. 当然还有许多其他

问题和挑战, 包括如何实现单个极性斯格明子转
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图 7    铁电超晶格 (PTO/STO)中的拓扑畴结构　(a) PTO/STO超晶格中通量闭合型拓扑畴阵列 [35]; (b) PTO/STO超晶格中极

性涡旋拓扑畴阵列 [39,90]; (c) PTO/STO超晶格中拓扑畴结构演化相图 [40]; (d) PTO/STO超晶格中斯格明子拓扑畴结构 [41]

Fig. 7. Polar  topological  domains  in  PTO/STO  superlattices:  (a)  Flux-closure  domain  arrays  in  a  PTO/STO  superlattices  on

GdScO3 substrate[35]; (b) polar vortex domain arrays in PTO/STO superlattices on DSO substrate[39,90]; (c) a calculated phase dia-

gram for PTOm/STOn illustrating the length scales within which different topological states can be stabilized[40]; (d) polar skyrmion

bubbles in a PTO/STO superlattices on STO substrate[41]. 
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换、移动、创建和消除等 [94], 以及相应的转换能量、

速度和保持性等. 

4   铁电材料中极性拓扑结构的外场
调控

 

4.1    极性拓扑结构的整体拓扑相变调控

在 PTO/STO铁电超晶格中, 由于其介电层

STO绝缘界面处的退极化场和衬底 DSO的外延

约束所产生的静电能和弹性能的多能量竞争, 而形

成极性涡旋阵列 [39]. 研究者们进一步发现, 改变超

晶格层厚度, 在 PTO/STO超晶格中发现了新型

手性极性涡旋相与相应铁电相共存的复杂多维结

构, 能够产生有趣的物理响应, 如手性、负电容和

大的压电响应 [92,95,96]. 在衬底外延应力约束下, 对

于短周期超晶格 (PTOn/STOn, n = 4—10个单

胞), PFM和同步辐射 RSM研究结果显示完全的

面内取向极化, 与传统 a1/a2 铁电畴结构一致. 但

对于 n = 16的超晶格, PFM和 RSM测试结果表

明, 沿 [100]pc 方向形成周期性条带结构, 见图 8(a),

由铁电相 (a1/a2 畴)与涡旋相交替排列形成 [95]. 超

晶格的 TEM截面样观测结果, 如图 8(b)所示, 也

显示涡旋结构和 a1/a2 畴共存, 揭示了铁电相与涡

旋相的较窄交界区域 [96]. 如图 8(c)所示, 相场模拟

重现了这一过程, 由于涡旋中心的偏移, 整个涡旋

结构呈现出平面内的净极化, 该净极化方向与相

邻 a 畴的平面方向一致, 使得涡旋的平面内分量

与 a 畴极化合并形成连续边界. Damodaran等 [95]

也报道了这种混合相结构在外场激励下显示出可

控的响应. 如图 8(d)所示, 利用 AFM导电探针将

正向直流偏压作用于样品时, 混合相结构转变为均

匀低压电响应的纯涡旋相; 在负直流偏压的作用

下, 由此产生的纯涡旋相可反过来转换为铁电和涡

旋相的混合结构. 这种转变过程也通过温度相关的

原位同步辐 X射线衍射实验得到了证实, 如图 8(e)

所示, 在样品温度高至约 200 °C时, 混合相变成纯
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图 8    铁电超晶格中的拓扑混合相结构及外场调控　(a) AFM和 PFM显示铁电相 a1/a2 与涡旋相分布 [95]; (b) TEM和 (c)理论

计算显示铁电相 a1/a2 与涡旋相共存 [96]; PTO/STO超晶格中拓扑畴结构的 (d)外电场、(e)温度和 (f)光辐射的可逆调控 [95,97]

Fig. 8. Topological mixed phase structure and field control  in ferroelectric superlattice:  (a) Lateral  piezoresponse force studies re-

vealing the distribution of a1/a2 and vortex phases[95]; (b) dark field TEM image showing ferroelectric vortices and a1/a2-domain co-

existence[96];  (c)  phase  field  model  of  the a1/a2-domain/vortex  boundary[96];  (d)  reversible  electric-field  control  of  ferroelectric  and

vortex  phases[95,97];  (e)  temperature-dependent  synchrotron  X-ray  diffraction  on  reversible  switching  of  ferroelectric  and  vortex

phases[95,97]; (f) reversible sub-picosecond optical pulses control of ferroelectric mixture and supercrystal structure[95,97]. 
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铁电 a1/a2 相, 在高于 325 °C温度时, 样品变成顺

电相, 当温度缓慢降到室温后, 样品恢复到原来的

混合相结构. 然而, 温度调控的相变是非平衡相,

是短暂的中间过程, 所以, 如何将它们稳定为持久

状态是实现操控与相结构相关的新奇物理特性的

前提. Stoica等 [97] 利用亚皮秒超快光脉冲激光激

励可以使 PTO/STO超晶格中的铁电相和涡旋相

的混合结构转变成稳定的超晶结构. 该结构相在室

温条件下可以稳定存在, 并可以通过加热方式恢复

到原混合相结构, 转变过程如图 8(f)所示. 这种可

逆外场调控的铁电相和涡旋相转变提供了新的应

用机会. 例如, 纯涡旋相结构表现出数量级大的压

敏响应和非线性光学效应, 通过擦写涡旋畴并利用

外加电场控制混合相成份, 可以控制材料的其他特

性, 如手性. 电场控制的手性和其他耦合特性将为

凝聚态物理和多功能器件的研制开辟新的领域. 

4.2    单个极性拓扑结构的外场调控

材料中有序极性拓扑结构能够产生奇异的

物理响应, 其单个极性拓扑结构的外场操控受到了

广泛关注. 最近在 PTO/SSTO超晶格中观察到了

多种极性拓扑畴结构, 如手性极性涡旋和极性斯格

明子, 并对这些极性拓扑结构的外场响应进行了深

入研究. 单个极性拓扑结构可以小至 3.2 nm, 实现

对于单个极性拓扑畴的外场可控操控迄今为止仍

然存在巨大的挑战. 如何实现单个极性拓扑畴的可

控拓扑相变? 最近 Pereira Goncalves等 [98] 基于第

二原理计算, 提出了在 PTO材料中利用布洛赫型

畴壁结构创建极性斯格明子拓扑畴的方法 (见

图 9(a)), 并且实现了极性斯格明子的电场可控调

控. 文献 [88, 94]利用第一性原理计算在特殊构型

的铁电复合材料中对极性涡旋结构沿法向方向施
 

?

3 nm 3 nm 3 nm

5 nm5 nm5 nm

Initial state Positive bias Negative bias

0 V 10.4 V -10.4 V

Schematic diagram Experiment Simulation

(a)

(c)

(d)(b)

图 9    极性拓扑畴结构的外场调控　(a) 创建极性斯格明子的理论方法 [98]; (b) 铁电复合材料中极性涡旋与斯格明子之间的拓扑

相变 [88]; (c) 铁电超晶格中极性涡旋与斯格明子之间拓扑相变的相场模拟 [58]; (d) 铁电超晶格中极性涡旋原位外电场调控 [99]

Fig. 9. Topological  mixed  phase  structure  and  field  control  in  ferroelectric  superlattice:  (a)  Theoretical  guidelines  to  create  polar

skyrmions[98]; (b) topoligical transition between polar vortex and skyrmion in ferroelectric nanocomposites[88]; (c) phase field model

of the topoligical transition between polar vortex and skyrmion in ferroelectric PTO/STO superlattices[58]; (d) manipulating topolo-

gical transformations of polar vortices in ferroelectric superlattices[99]. 
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加一个外电场, 如图 9(b)所示, 得到了小于几个纳

米的稳定的极性斯格明子拓扑结构, 实现了极性涡

旋畴与极性斯格明子之间的拓扑相变. 在 PTO/

SSTO超晶格体系中, Hong和 Chen[58] 利用相场

模拟发现在外加正或负电场作用下, 从超晶格表面

观察, 极性涡旋阵列结构可以与极性斯明子结构之

间发生可逆转换, 并且后者有较宽的稳定窗口. 而

从截面观察, 极性涡旋阵列结构可以转换成 a/c 畴

结构, 如图 9(c)所示, 这个过程类似于超流体中

Plateau-Raleigh相变. 最近, 对于极性拓扑畴结构

的可控操控也获得了实验上的突破, Du等 [99] 利用

超细导电探针对极性拓扑畴结构施加一个非接触

式偏置电场, 在原位 TEM下实时观测到了极性拓

扑结构的原子级拓扑相变过程. 结果显示, 在外加

电场下, 极性涡旋畴先转变成波浪形畴结构, 最终

变成单一取向的单畴结构 (图 9(d)). 这些发现将

极大地推动极性拓扑畴结构在新一代微电子器件

上的应用. 

5   展　望

最近针对极性拓扑结构的理论与实验研究主

要集中在外延 PTO/STO超晶格系统上, 初步的

研究显示, 多种超小尺寸的极性拓扑结构已经在实

验中观察到, 并通过理论计算予以证实; 外场 (电、

光、热等)可以控制拓扑结构与经典铁电结构相互

转换, 也可以调控单个极性涡旋拓扑结构. 但我们

对这些新兴极性拓扑结构的研究和理解才刚刚开

始, 也可能有许多其他材料系统可以用来产生其他

新的极性拓扑结构, 外场调控也可能带来新的现象

和潜在应用. 首先, 在 PTO/STO超晶格材料体系

基础上, 可以通过改变介电层和铁电层材料, 精细

调控超晶格体系的静电、弹性和极化梯度能量项的

新竞争平衡, 从而推动更多奇异拓扑结构的形成.

进一步探索不对称超晶格体系, 例如对不对称“三

色”超晶格的理论探索表明可以得到更多新颖的极

性拓扑结构 [100]. 甚至超越铁电材料体系, 在磁性或

多铁系统中精确调控类似的能量竞争平衡关系. 例

如, 基于介电/铁磁或多铁结构的超晶格探索磁性

自旋与铁电极化拓扑结构的多场耦合效应. 其次,

对铁电超晶格 PTO/STO体系 (或相关体系)中的

极性拓扑结构的 TEM方法观测需要将样品切成

薄片, 对样品本征结构有一定的影响, 迫切需要探

索更先进的方法实现极性拓扑结构更高精度表征,

并进行类似于磁性自旋拓扑结构的自由调控 [101].

同时在拓扑相变过程中可能捕捉到存在的其他类

型极化拓扑畴, 这些问题及其最终的实现将需要在

实验合成和表征、计算和建模方法方面进行深入研

究. 最后, 极性拓扑结构的手性特征及其外场耦合

作用已被证实, 设计一种简单可行的方式来改变极

性结构, 并实现纳米级手性结构的操控, 将极大推

动极性拓扑结构在高密度逻辑存储器件、电容传

感、近场光学传感和磁电探测等方面的应用.
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Polar topological structures in ferroelectric materials*
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Abstract

Spin topologies, including flow-closure, vortex, meron, skyrmion and other spin configurations, are usually

found  in  magnetic  materials.  The  emergence  of  the  topological  structures  will  trigger  a  number  of  intriguing

functionalities  and  physical  properties.  Recent  studies  have  shown  that  the  trival  domain  structures  can  be

transformed into polar topological domain structures under certain boundary conditions, such as size-confining,

interfacial coupling, and epitaxial strain. In this paper, we review the observations of polar topologies and their

formation  mechanism  in  ferroelectric  nanoparticles,  thin  films,  and  superlattice  films,  and  focus  on  the

intriguing properties, including ferroelectric, piezoelectric, dielectric, and photoelectric performances, which arise

from the formation of polar topologies. We also review the highlights of recent studies of the manipulations and

evolutions  of  polar  topologies  under  the  external  field  loading  in  ferroelectric  materials.  Finally,  the  future

research directions of polar topological structure and potential application directions are proposed.
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