
2026 年 第 40 卷 第 3 期
（总第 177 期）

Vol. 40 No. 3 2026
（Sum No. 177）

测 试 技 术 学测 试 技 术 学 报报
JOURNAL OF TEST AND MEASUREMENT TECHNOLOGY

高Mg浓度Zn1-xMgxO薄膜的铁电性能研究

朱龙潇 1， 周大雨 1*， 赵文瑾 1， 隋金洋 1， 童 祎 2， 王新朋 2

（1. 大连理工大学 材料科学与工程学院，辽宁 大连 116024；2. 苏州实验室，江苏 苏州 215123）

摘 要： 作为新兴纤锌矿铁电体的一员， Zn1-xMgxO已成为铁电领域研究的焦点。然而， 狭窄的成分窗口限

制了其在非易失存储器中的实际应用价值。使用反应磁控溅射， 于室温条件在（100）-Si 衬底上生长

Zn1-xMgxO薄膜， 可进一步将铁电成分范围扩展至0. 37≤x≤0. 54。X射线衍射结果表明， 所有薄膜具有良好

的结晶度和 c轴择优取向， 当 x>0. 48时， 薄膜中观察到岩盐相与纤锌矿相的共存现象。扫描电子显微镜结

果表明， 随着 Mg含量增加， 薄膜晶粒团簇的表面形貌由圆顶状逐步转变为四方形。电学性能测试结果表

明， 剩余极化强度在 74~35 μC·cm−2间变化， 矫顽场强小于 3 MV·cm−1， 二者均表现出明显的成分依赖性。

剩余极化强度的降低可能源自非极性相的增多， 矫顽场强的升高可能与应力及掺杂的共同作用有关。
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Abstract： As an emerging wurtzite ferroelectric， Zn ₁- ₓMg ₓO has become a focal point in ferroelectric 
research.  However， its narrow composition window has limited practical applications in non-volatile 
memory devices.  Using reactive magnetron sputtering， Zn₁-ₓMgₓO thin films were grown on （100）-Si sub⁃
strates at room temperature， extending the ferroelectric composition range to 0. 37≤x≤0. 54.  X-ray dif⁃
fraction （XRD） results indicate that all films exhibit good crystallinity with a c-axis preferred orientation.  
Notably， the coexistence of rock-salt and wurtzite phases was observed in films with x>0. 48.  Scanning 
electron microscopy （SEM） reveals that a gradual morphological transition of grain clusters from dome-
like to quadrilateral configurations is induced by the increased Mg content.  Electrical characterization dem⁃
onstrates composition-dependent ferroelectric properties： remanent polarization （Pr） decreases from 
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74 μC·cm−2 to 35 μC·cm−2， while coercive field （Ec） remains below 3 MV·cm⁻¹.  The reduction in Pr 
likely originates from the increased fraction of non-polar phases， whereas the rise in Ec may be associated 
with the combined effects of interfacial stress and Mg doping.
Key words： Zn1-xMgxO thin films； wurtzite ferroelectric materials； high-Mg-content； phase separation

0　引　言

铁电体晶胞的自发极化方向可在合适的外加

电场下反转， 使其在二进制数据存储领域具有广

阔 的 应 用 前 景 ， 例 如 铁 电 随 机 存 取 存 储 器 
（FeRAM）、 铁电场效应晶体管 （FeFET）等［1⁃2］。

尽管铁电存储器具有数据保持性好、 功耗低、 读
写速度快等优异性能， 但钙钛矿氧化物铁电体的

大规模商业化面临与半导体工艺不兼容性以及膜

厚难以减薄的严峻挑战［3⁃5］。2011年， Böscke等［6］

在Si掺杂HfO2中发现铁电性， 推动了过去十年对

超越传统铁电体的探索。

纤锌矿型铁电材料是近年来另一类新发现的

铁电体。纤锌矿具有非中心对称的晶体结构， 在 c
轴方向具有极性。由于共价键牢固地构成四面

体， 过去认为其极化方向无法在低于介电击穿极

限的电场下反转。然而， 理论计算表明， 掺杂原

子导致的晶格畸变可降低极化反转势垒［7⁃8］， 为极

化反转提供有效路径。2019年， Fichtner等［9］实验

证明了 Al1-xScxN 体系的铁电性。Sc 含量由 x=
0. 27升高至x=0. 43时， 剩余极化由 110 μC·cm−2

降低至 80 μC·cm−2， 矫顽场由 5 MV·cm−1降低至

2 MV·cm−1［9］。然而， Sc 掺杂将导致 Al1-xScxN 带

隙降低， 漏电流增大。

作为Ⅱ-Ⅵ族直接带隙化合物半导体， ZnO禁带

宽度为3. 4 eV， 广泛应用于气敏传感器、 透明导电

薄膜、 发光二极管、 表面声波器件等领域［10⁃14］。同样

地， 尽管ZnO具有极性纤锌矿结构， 其理论矫顽场

高达7. 2 MV·cm−1， 通常不被认为具有铁电性［15⁃17］。

1996年， Onodera等［18］首次报道了Li掺杂ZnO的微

弱铁电行为， 剩余极化仅为0. 044 μC·cm−2， 远低于

理论计算的 ZnO 自发极化强度 （90 μC·cm−2）。

2021年， 受Al1-xScxN体系铁电性的启发， Ferri等［19］

通过将Mg掺杂至ZnO， 在接近相分离的亚稳成分下， 
实现了Zn1-xMgxO薄膜的极化反转， 其剩余极化高于

100 μC·cm−2， 矫顽场低于3 MV·cm−1。当沉积温度

由 200 ℃降低至室温时， 剩余极化进一步升高至

120 μC·cm−2， 矫顽场减小至2 MV·cm−1。使用聚合

物取代蓝宝石作为衬底后， 薄膜的择优取向变差， 
致使剩余极化显著降低。此外， 观察到Zn1-xMgxO薄

膜的极化反转存在唤醒效应。Jacques等［20］进一步指

出， Zn0. 64Mg0. 36O 薄膜在接近矫顽场的场强下

（3. 3 MV·cm−1） 需经过20次电场循环实现唤醒， 而
在施加场强超过4 MV·cm−1时， 单次循环即可完成

唤醒。同时， 薄膜的保持性极佳， 在200 ℃进行持续

1 000 h的烘烤后， 剩余极化不曾衰减。对比同为纤

锌矿结构的Al1-xScxN体系， Zn1-xMgxO薄膜的矫顽场

强更小， 且可实现室温沉积， 在需要低工作电压的

互补金属氧化物半导体（Complementary Metal Oxid 
Semiconduel， CMOS）器件或需要低沉积温度的柔

性电子器件中具有应用前景。

然而， Ferri等的报道仅能在纤锌矿单相区向

纤锌矿-岩盐矿两相区过渡的边界实现极化反转， 
成分窗口极窄 （0. 34≤x≤0. 37）， 严重限制了实

际应用。低于此阈值， 薄膜在极化反转前击穿； 
高于此范围， 由于岩盐相析出， 薄膜失去铁电性。

目前， 该体系极化反转的内在机理仍存在争议。

MgO带隙为 7. 7 eV， 根据Minemoto等［21］的工作， 
其掺杂可使 Zn1-xMgxO 带隙由 3. 24 eV （x=0） 提
升至 4. 2 eV （x=0. 46）。带隙的增大可显著增强

器件在高电场下的稳定性。尽管根据 ZnO-MgO
相图， Mg热力学固溶度极限为 4 at. %［22⁃23］， 但非

平衡沉积工艺可突破此限制。因此， 探索更高Mg
含量情况下Zn1-xMgxO薄膜的铁电响应尤为必要。

本文使用双靶反应磁控溅射， 在 Si衬底上沉

积了一系列 Mg浓度梯度 Zn1-xMgxO 薄膜 （0. 37≤
x≤0. 54）， 并对其结构和电性能进行表征。结果

表明， 在整个成分范围内， 薄膜均表现出明显的

类矩形电滞回线。即使当x>0. 48， 岩盐相与纤锌

矿相共存时， 薄膜仍能实现极化反转。总体而

言， 随 Mg含量的增加， 剩余极化降低， 矫顽场升

高。本文结果对理解和调控 Zn1-xMgxO 薄膜的铁

电性具有重要意义。

1　实验方案

本 文 通 过 射 频 磁 控 溅 射 ， 使 用 3 英 寸
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（1 英 寸 =25. 4 mm） Zn 和 Mg 金 属 靶 材 （Zn： 
99. 99%， Mg： 99. 95%） 制备 Zn1-xMgxO 薄膜， 两
个靶材的靶基距均保持在 120 mm。衬底使用由

4 英寸晶圆上切割而来的 2 cm×2 cm 低阻单晶

（100）-Si 片 （ρ<0. 01 Ω cm）。沉积开始前， 腔室

抽至本底真空<5×10−4 Pa， 随后使用Ar/O2混合

气体预溅射。接着， 在流量比为 2∶3的Ar/O2混合

气氛中， 以 0. 47 Pa 的工作气压沉积厚度约为

290 nm 的 Zn1-xMgxO 薄膜。在整个溅射过程中， 
衬底无额外加热。为了调控Mg浓度， 固定Mg靶

功率为260 W， Zn靶功率在180~260 W变化。

X 射线衍射用于表征薄膜的结晶度、 物相和

择优生长取向 （θ -2θ XRD， GIXRD， SmartLab 
9 kW， Rigaku Corporation）。X 射线荧光光谱仪 
（XRF， Axios， Malvern Panalytical） 用于测量薄膜

Zn∶Mg比率。扫描电子显微镜 （SEM， JSM-7610 
Plus， JEOL Ltd.） 用于观察样品表面形貌。膜厚

通过椭圆偏振光谱仪确定 （M-2000V， J. A. Wool⁃
lam Co INC）。

为进行电学性能表征， 使用直流磁控溅射， 
在衬底加热至 300 ℃的条件下， 通过掩模版沉积

了膜厚约为 100 nm的 Mo顶电极。电极面积通过

光学显微镜校准， 以确保剩余极化强度测量准确。

具有低电阻率的（100）-Si作为底电极。铁电测试

仪（Multiferroic 100V， Radiant Technologies）用于

测量该电容器极化强度-电场关系。

2　实验结果与分析

本文通过固定 Mg靶功率及变化 Zn靶功率调

节薄膜成分， XRF结果表明， 该系列Zn1-xMgxO薄

膜的Mg含量从x=0. 37增加至x=0. 54。
图 1（a） 展示了其对应的 θ-2θ XRD 图谱。根

据ZnO的标准卡片 （PDF#99-0111）， 2θ=34. 4°处
的峰对应于纤锌矿相 （0002） 衍射， 在整个扫描角

度区间内， 所有成分的样品均未观察到明显的其

他衍射峰。纯 ZnO 样品的 （0002） 衍射峰相对标

准卡片明显向左偏移， 表明薄膜内可能存在压应

力。随着 Mg 含量的增加， （0002） 衍射峰相对纯

ZnO薄膜向高角度方向移动， 这意味着Mg掺杂使

c轴晶格常数减小。通过布拉格衍射关系式定量

计算， 随着 x从 0. 37增大到 0. 54， c从 5. 240 Å 下

降至 5. 164 Å， 归因于 Mg2+的离子半径相对 Zn2+

更低。

当 x=0. 54时， 图 1（a） 的 θ-2θ衍射只存在属

于纤锌矿结构的 （0002） 衍射峰， 然而， 图 1（b） 
的 GIXRD 结果表明， 此成分的薄膜于 2θ=42. 2°
处观察到在 θ-2θ扫描模式中不曾出现的与岩盐矿

结 构 MgO 吻 合 的 （200） 衍 射 峰 （PDF#77-
2179）， 且在 2θ=36. 9°处出现与 MgO （111） 衍射

对应的展宽。这意味着， 在x=0. 48和x=0. 54之

间， 开始出现局部相分离， 即从纤锌矿相到纤锌

矿相与岩盐矿相共存的转折点。已有实验研究表

明， 通过金属有机化学气相沉积（Metal-Organic 
Chemical Vapor Deposition， MOCVD）、 分子束外

延（Molecular Beam Epitaxy， MBE）、 脉冲激光沉

积（Pulsed Laser Deposition， PLD）等方法制备的

Zn1-xMgxO 薄膜中， Mg 的掺杂浓度高达 30 at%时

仍能保持纤锌矿固溶体结构的稳定性［24⁃26］。即高

固溶度可能与亚稳态生长条件有关， 室温沉积和

高能等离子体轰击有利于冻结薄膜的非平衡局部

结构。

图 2 展示了通过 SEM 获得的 Zn1-xMgxO 和作

为对比的纯ZnO薄膜的表面微观形貌。在所有成

分下均观察到均匀、 连续且密集堆积的柱状晶团

簇。纯 ZnO 具有明显的六边形圆顶状形貌， 随着

x升高至 0. 37， 部分团簇的表面形貌变为长条状， 

图 1　不同成分Zn1-xMgxO薄膜的XRD谱图

Fig. 1　XRD of Zn1-xMgxO thin films with varying compositions
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进一步增大 Mg 含量将导致圆顶形貌的团簇全部

消失。薄膜表面形貌的变化可能与 GIXRD 结果

显示的由纤锌矿纯相至两相共存的转变有关。柱

状晶团簇的尺寸随Mg含量升高而增大， 这与之前

的报道相反［26⁃27］。

图 3（a） 为 Zn0. 46Mg0. 54O 薄膜在电场频率为

1 kHz时的P-E曲线， 其线性关系一直延续到高于

矫顽场的强电场， 随后发生介电击穿。

如图 3（b） 所示 （测试频率为 1 kHz）， 本研究

中的成分梯度薄膜均表现出良好的介电特性。

图 3（c） 为根据图 3（b） 计算得出的相对介电

常数与成分的两阶段变化关系。介电常数随 Mg
含量增加而增加， 并在x=0. 48时达到最大值， 更
高的Mg浓度将导致介电常数降低。

相较于 Ferri 等关于 Zn1-xMgxO 铁电性的首次

报道［19］， 本研究中相对介电常数随成分变化的转

折点 Mg浓度更高， 但遵循相同的规律， 即 Mg取

代使其在相分离前达到最大值， 并在出现相分离

趋势后降低。

进一步地， 对该系列薄膜在更低的频率下进

行了P⁃E测试， 结果如图 4 所示， 测试频率固定为

1 Hz。无论成分如何， 所有薄膜均表现出类矩形

的电滞回线和明显的铁电极化反转电流峰。在

Ferri 等的初始报道中， 仅能在 0. 34≤x≤0. 37 的

极窄成分窗口内实现极化反转［19］。低于此阈值， 
薄膜在出现非线性响应前击穿； 高于此范围， 由
于岩盐相析出， 薄膜失去铁电性。本文研究将这

一阈值扩展至更高的成分区间， 即 0. 37≤x≤
0. 54。我们推测， Zn1-xMgxO体系的铁电性不仅取

决于成分， 还与薄膜沉积过程中的溅射条件及其

导致的缺陷微观结构密切相关。通过使用室温沉

积以及提高溅射功率和氧等离子体化学势， 有望

进一步稳定非平衡结构， 继续拓宽成分窗口。

剩余极化强度表现出成分依赖性， 即随Mg浓度

增加而降低， 这可归因于理想纤锌矿结构的畸变以

及高 Mg 浓度下岩盐相的出现。在文献［9］中， 
Zn0. 63Mg0. 37O薄膜的剩余极化强度高于100 μC·cm−2， 
而本文实验结果仅为74 μC·cm−2。这可能是因为相

较于本文使用的（100）-Si衬底， Ferri等使用的（111）
-Pt/（0001）-Al2O3衬底对Zn1-xMgxO薄膜的择优生长

取向具有更好的诱导作用。

另 外 ， 随 Mg 含 量 的 增 加 ， 矫 顽 场 由

2. 6 MV·cm−1上升至2. 8 MV·cm−1。Konishi等［17］

图 3　Zn1-xMgxO薄膜的介电性能

Fig. 3　Dielectric properties of Zn1-xMgxO

图 2　SEM表面形貌图

Fig. 2　SEM surface morphologies
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计算得出， 沿垂直于极轴方向施加 5% 的拉伸应

变 可 使 ZnO 矫 顽 场 由 7. 2 MV·cm−1 降 低 至

3. 5 MV·cm−1。Baksa 等［28］进一步指出， Mg 离子

破坏了四面体结构的共价键， 这种破坏引发原子

尺度的局部应变波动， 进而通过逐步极化反转诱

导铁电性。

上述理论计算均表明 Mg 掺杂将导致矫顽场

强降低， 但本文的实验结果呈现相反趋势。现阶

段难以对该现象的成因做出系统性解释， 基于

XRD检测到的压应力， 推测矫顽场的变化可能由

应力与掺杂共同调控。随后对 Zn0. 59Mg0. 41O 薄膜

在 相 同 幅 值 不 同 频 率 电 场 下 （99. 9 V， 1~
100 Hz） 的响应进行测试， 结果如图 5（a） 所示。

随着测试频率的增加， 剩余极化显著降低， 电滞

回线的矩形度变差。

图 5（b） 为对应的 I⁃E曲线， 极化电流随测试

频率增加而增大， 符合 J= dP
dt 关系。尽管剩余极

化强度减小， 频率升高导致的 t减小更显著， 因此

电流增大。同时， 极化反转电流峰随频率增加而

向高电场方向移动， 且其峰宽不断扩展。上述现

象与铁电材料的极化反转动力学性质和本研究测

试设备的限制有关。 Ishibashi 等［29］将经典的

Johnson-Mehl-Avrami-Kolmogorov （JMAK） 等温

结晶动力学方程应用于铁电极化反转领域， 构建

了Kolmogorov-Avrami-Ishibashi （KAI） 模型。

图 4　不同成分Zn1-xMgxO薄膜的P-E曲线和 I-E曲线及剩余极化强度和矫顽场强随Mg含量的变化

Fig. 4　P-E and I-E curves of Zn1-xMgxO thin films with varying compositions and remanent polarization and coercive field 
as a function of Mg content

图 5　Zn0. 59Mg0. 41O薄膜的P⁃E曲线和 I⁃E曲线

Fig. 5　P⁃E and I⁃E curves of Zn0. 59Mg0. 41O
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该模型将畴壁的运动及电畴合并视为极化反

转的主导过程。在其导出关系式中， 矫顽场Ec和
电场频率 f存在指数关系， 即Ec ∝ f α， 其中 α为常

数。对于同为纤锌矿结构的 Al1-xScxN 体系， 已有

报道称矫顽场随频率的变化关系符合 KAI 模

型［30⁃31］。另一方面， 受限于测试条件， 电场强度的

上限约为 3. 4 MV·cm−1。随着测试频率的增加， 
薄膜的矫顽场上升， 部分电畴可能难以反转， 导
致剩余极化的降低。

3　结　论

本文使用双靶反应磁控溅射， 于室温条件下在

（100）-Si衬底上制备了Zn1-xMgxO薄膜， 研究了其铁

电性能与成分的关系， 将铁电响应的成分窗口扩展

至0. 37≤x≤0. 54， 远高于Mg在ZnO中的热力学固

溶度极限， 并在出现相分离趋势时仍保持类矩形的

电滞回线。随 Mg 含量增加， 剩余极化强度从

74 μC·cm−2 降 低 至 35 μC·cm−2， 矫 顽 场 强 由

2. 6 MV·cm−1上升至 2. 8 MV·cm−1。电场频率为

1 kHz时， 薄膜在介电击穿前始终保持线性的P-E曲

线， 电场频率低于100 Hz时， 观察到可逆的极化。

本文对理解Zn1-xMgxO体系的铁电性与进一步推动

其在非易失存储器中的应用具有重要意义。
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