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氧分压对NiOx 薄膜微结构和
电阻开关特性的影响①

王瑞雪,　霍进迁,　张祎杨,　朱华星,　邱晓燕

西南大学 物理科学与技术学院,重庆４００７１５

摘要:利用磁控溅射方法在镀Pt的Si(１００)衬底上沉积制备 NiOx 薄膜,研究了氧分压对薄膜微结构和电阻开关特

性的影响．微结构观测分析结果表明:在２０％氧分压下,可获得沿[２００]晶向择优生长的 NiOx 多晶薄膜,薄膜表

面平整致密,晶粒平均直径约为１３􀆰８nm,垂直衬底生长形成柱状晶粒结构．磁性测试结果显示薄膜具有典型的铁

磁性磁化曲线,但薄膜饱和磁矩随着氧分压增加急剧降低．电学测试结果表明２０％氧分压氛围下沉积制备薄膜样

品的电流 电压曲线呈现出典型的双极性电阻开关特性:在－０􀆰６V 读取电压下,可获得大于１０ 的高/低电阻态阻

值比．指数定律拟合电流 电压实验曲线表明:薄膜低电阻态漏电流为欧姆接触电导;而薄膜处于高电阻态时,低电

压下的漏电流仍以欧姆接触电导为主,高电压下则以缺陷主导的空间电荷限制电流为主．
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目前,非易失性存储器主流技术为Flash存储技术,但随着器件尺寸的不断减小,隧穿氧化层厚度的

持续减薄导致存储电荷的隧穿效应越来越严重,这直接降低了Flash存储器件的数据保存持久性能[１]．为

制造出新一代复合型存储器,人们先后研发出了铁电存储器、磁存储器、相变存储器和电阻开关随机存储

器等一系列新型存储器件．基于氧化物电阻开关效应的电阻开关随机存储器凭借存储速度快、功耗低、结

构简单、可高密度集成等优点成为下一代非易失性存储器的理想候选者[２]．从２０世纪６０年代至今,结构

复杂的钙钛矿型多元氧化物(如SrZrO３
[３]),结构简单的二元金属氧化物(如 NiO,TiO２,VxOy,ZrO２ 等)[４]

以及石墨烯[５]都被报道发现具有明显的电阻开关效应．
NiO是较早被发现具有电阻开关效应的氧化物之一,可与多种金属材料(如 Pt,Au,W,Ag和 Ni)[６]

组成金属 氧化物 金属(MIM)三明治电容器结构应用于新一代电阻开关存储器研究．由于制备技术、方

法以及条件的不同,基于 NiO的 MIM 结构具有不同的电阻开关特性:有置位和复位操作无需改变电压

极性的单极性电阻开关特性[７－８],有置位和复位操作需改变所加电压极性的双极性电阻开关特性[９－１０],
还有置位和复位过程取决于外加电场大小而非电场极性的非极性电阻开关特性[１１－１２]．本文利用磁控溅

射法制备 NiOx 薄膜,对比研究了氧分压对薄膜微结构和电阻开关特性的影响．研究发现２０％氧分压氛

围沉积制备的 NiOx 薄膜具有稳定的双极性电阻开关特性;在－０􀆰６V的读出电压下,高/低电阻态平均

阻值比率大于１０．

１　实　验

选用 Ni金属靶(纯度为９９􀆰９９％)为溅射靶源,利用JGP５００型高真空射频磁控溅射系统反应沉积制备
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NiOx 薄膜．将镀Pt的pＧSi(１００)单晶基片放入丙酮中超声清洗干净后用高纯氮气吹干,放入真空室备用．
真空室基础真空为５×１０－５ Pa,充入３Pa的 Ar和 O２ 混合气氛(氧分压分别为０％,１０％,２０％,４０％和

６０％),然后在２８０℃的衬底温度和７０W 的溅射功率下沉积制备 NiOx 薄膜．利用Dektak６M 型光学台阶

仪标定薄膜样品厚度,除以沉积时间后求出薄膜平均沉积速率,然后通过控制溅射时间制备出所需厚度的

NiOx 薄膜样品．在NiOx 薄膜样品表面覆盖孔径为０􀆰２mm 的多孔不锈钢掩模板,在室温０􀆰５Pa氩气氛围

中以２０W 功率直流溅射厚度约为１５０nm 的 Ag电极,最终形成 Ag/NiOx/Pt电容器结构．
分别利用JSMＧ７１００F型热场发射扫描电子显微镜(SEM)和JEMＧ２１００F型高分辨率透射电镜(HRTEM)

观测薄膜表面形貌和横截面微观结构,岛津XRDＧ７００型X射线衍射仪(XRD)探测薄膜晶体结构,ADEEVＧⅡ
型振动样品磁强计(VSM)表征薄膜室温磁化曲线,最后利用CHI６００D型电化学分析仪测量不同氧分压条件下

沉积制备的Ag/NiOx/Pt电容器结构的电流 电压曲线(IＧU 曲线),分析表征其电阻开关特性．

２　结果与讨论

２􀆰１　不同氧分压氛围沉积制备NiOx 薄膜的晶体结构

图１　不同氧分压氛围沉积制备NiOx 薄膜的XRD谱

为探究氧 分 压 对 薄 膜 成 分 的 影 响,首 先 利 用

XRD表征了不同氧分压下沉积制备的６０nm NiOx

薄膜的晶体结构,所得 XRD 图谱见图１:纯氩氛围

(０％氧分压)沉积制备薄膜为 Ni多晶薄膜;当氧分

压增加到１０％,Ni薄膜已被氧化成为多晶 NiOx 薄

膜;当氧分压进一步增加到２０％,NiOx 薄膜主要沿

(２００)晶面择优取向生长,其后随着氧分压的增加,
NiOx 薄膜晶体结构不再发生明显改变．
２􀆰２　不同氧分压氛围沉积制备 NiOx 薄膜的室温磁

性曲线

利用 VSM 测量了不同氧分压(０％,１０％,２０％,
４０％,６０％)氛围沉积制备的６０nm NiOx 薄膜的室

温磁化曲线,测量时外加磁场平行于膜面,所得的室温磁化曲线见图２(a):０％氧分压氛围沉积的 Ni膜具

有典型的铁磁性磁化曲线,但未观测到明显的磁滞回线;当氧分压增加到１０％,薄膜饱和磁矩减小３个数

量级,但依然可观测到铁磁性磁化曲线,这表明薄膜中可能还残留一部分 Ni原子;当氧分压继续增加到

２０％及２０％以上时,薄膜的铁磁性信号完全消失,只观测到镀Pt硅衬底的抗磁性磁化曲线(图２(b))．这表

明,氧分压氛围等于或大于２０％时制备的薄膜为完全氧化的 NiOx 薄膜,无残留的 Ni原子．

图２　NiOx 薄膜的室温磁化曲线

２􀆰３　不同氧分压氛围沉积制备NiOx 薄膜的表面形貌

SEM 观测显示纯氩氛围内沉积制备 Ni薄膜表面平整致密,晶粒为四方形(图３(a)),晶粒直径分布在
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６０~１３８nm 之间,统计平均粒径约为８３􀆰７nm．１０％~６０％氧分压氛围沉积制备的 NiOx 薄膜表面形貌基

本相似,图３(b)展示的是最具代表性的２０％氧分压氛围沉积薄膜的表面形貌:薄膜表面平整致密度进一步

提高,晶粒呈椭圆状,晶粒大小均匀,直径分布在１０􀆰３~２０􀆰１nm,统计平均粒径约为１３􀆰８nm．图３(c)为
２０％氧分压氛围沉积薄膜样品的横截面 TEM 照片,由图３(c)可知,NiOx 薄膜厚度约为６０nm,晶粒为垂

直衬底生长的柱状晶粒．

图３　NiOx 薄膜的SEM和TEM照片

２􀆰４　不同氧分压氛围沉积制备NiOx 薄膜的电流 电压特性(IＧU 特性)
将１０％,２０％,４０％,６０％氧分压氛围沉积制备的６０nmNiOx 薄膜制备成Ag/NiOx/Pt电容器结构,先在２V

的栅电压下进行１s的预击穿(forming)处理,然后利用电化学分析仪分别表征其在循环电压(０V→２V→０V→
－２V→０V)扫描下的电流 电压(IＧU)特性,扫描步长为０􀆰０２V,限制电流为０􀆰１A．所得的IＧU 实验曲线见图４．

图４　不同氧分压氛围沉积制备的６０nmNiOx 薄膜在循环电压扫描下的电流 电压(IＧU)曲线

不同氧分压氛围沉积制备的 NiOx 薄膜都具有不同程度的双极性电阻开关特性．相比１０％,４０％和
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６０％氧分压氛围沉积制备的 NiOx 薄膜,２０％氧分压氛围沉积制备薄膜具有最稳定和明显的电阻开关特

性(图４(b)):在正向电压扫描(０V→２V)过程中,薄膜漏电流随电压增加近似线性增大,对应导电的低

电阻态(LRS),即电容器处于导通“ON”态;当栅电压减小到１􀆰４V时,漏电流骤减,薄膜跳变到高电阻

态(HRS),电容器结构从导通“ON”态跃变至截止“OFF”态,完成复位过程．在接下来的负向电压扫描(０
V→－２V)过程中,电容器结构一直处于高阻态,直至扫描电压负向增加到－０􀆰８V时,漏电流剧增超

过限制电流０􀆰１A,电容器重新回到“ON”态,完成置位过程,形成典型的双极性电阻开关IＧU 回线．在

－０􀆰６V读取电压下,高电阻态阻值约为７８Ω,低电阻态阻值约为６Ω,高/低电阻态阻值比大于１０,初

步显示出 NiOx 薄膜在电阻开关存储器方面的应用潜力．

点线代表实验曲线,实线代表拟合曲线．

图５　双对数坐标表示的２０％氧分

压氛围沉积制备的NiOx 薄膜在高/低

电阻态时的IＧU 实验曲线及其指数定律拟合曲线

２􀆰５　２０％氧分压氛围沉积制备 NiOx 薄膜的隧穿电

流机制

截取图４(b)中正向电压扫描获得的高/低电阻

态的IＧU 曲线,采用双对数纵坐标重新作图(图５)．
利用指数定律拟合结果显示:低电阻态的IＧU 曲线

指数为１􀆰１３,基本满足欧姆隧穿机制(I∝U);而在

高电阻态时,低电压(＜０􀆰４V)下IＧU 曲线指数为

１􀆰０６,表明此时仍以欧姆接触隧穿为主;当扫描电

压大于０􀆰４V,IＧU 曲线指数增大至２􀆰１９,更接近

child􀆳s平方定律(I∝V２),这表明随着扫描电压的增

加,电容器结构的漏电流主要以缺陷主导的空间电

荷限制电流为主．

３　结　论

本文利用磁控溅射方法在 Pt/Ti/SiO２/Si(１００)
衬底上成功制备了 Ag/NiOx/Pt(MIM)三明治电容器结构,利用 XRD,VSM,SEM,TEM 和电化学分析

仪测试研究了氧分压对薄膜微结构和电阻开关特性的影响．微结构观测分析表明纯氩氛围沉积薄膜为Ni
薄膜,等于和大于２０％氧分压条件下可获得沿[２００]晶向择优生长的 NiOx 多晶薄膜;薄膜表面平整致

密,晶粒平均直径约为１３􀆰８nm,垂直衬底生长形成柱状晶粒结构．VSM 测试结果显示薄膜具有典型的

铁磁性磁化曲线,但饱和磁矩随着氧分压的增加急剧减弱．相比其它氧分压制备样品,２０％氧分压氛围

制备的 NiOx 薄膜具有良好的双极性电阻开关特性:在－０􀆰６V读取电压下,高/低电阻态平均比值大于

１０．指数拟合定律表明:低电阻态时,薄膜漏电流为欧姆接触电导;而高电阻态时,低电压下的漏电流仍

以欧姆接触电导为主,高电压下则以缺陷主导的空间电荷限制电流为主．
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EffectsofOxygenPartialPressureontheMicrostructureand
ResistiveSwitchingPropertiesofNiOxThinFilms

WANGRuiＧxue,　HUOJinＧqian,　ZHANGYiＧyang,
ZHU HuaＧxing,　QIUXiaoＧyan

SchoolofPhysicalScienceandTechnology,SouthwestUniversity,Chongqing４００７１５,China

Abstract:NiOxfilmsonPtＧcoveredSi(１００)substratesaredepositedbymeansofradiofrequencymagneＧ
tronsputtering,andtheeffectsofoxygenpartialpressureontheirmicrostructuresandresistiveswitching
propertiesareinvestigated．MicrostructureinvestigationrevealsthatNiOxfilmsdepositedwith２０％ＧoxyＧ
genpartialpressureexhibitapolycrystallinestructurewithapreferredcrystallineorientationdirectionof
[２００]andasmoothsurfacetopography．Columnarcrystallinegrainswithanaveragediameterof１３􀆰８nm
areperpendiculartothesubstrate．Withtheincreaseofoxygenpartialpressure,thesaturationmagnetic
momentofNiOxfilmsdecreasessharply．ComparedwiththosesamplesdepositedwithotheroxygenparＧ
tialpressures,theNiOxfilmsdepositedwith２０％Ｇoxygenpartialpressureshowthebestbipolarresistance
switchingcharacteristics:theaverageratioofhigh/lowresistanceismorethan１０atthereadvoltageof
－０􀆰６V．ThelogarithmicplotsandpowerＧlawfittingsforcurrentＧvoltagecurvesdemonstratethatanohmＧ
icconductionprocessisdominatedonthelowresistancestate,whileonthehighresistancestate,anohmic
conductionprocessisstillworkedwhentheappliedgatevoltageislowerthan０􀆰４V,andatrapＧcontrolledspaceＧ
chargelimitedcurrentconductionprocessisdominatedwhentheappliedgatevoltageishigherthan０􀆰４V．
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