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1. Введение

В последние два десятилетия флексоэлектрический

эффект привлекает к себе внимание специалистов в об-

ласти интегральной электроники и проектирования мик-

роэлектромеханических систем нового поколения [1–5].
Интерес обусловлен тем, что этот электромеханический

эффект становится существенным в полупроводниковых

и диэлектрических объектах субмикронного и наноско-

пического размера. В основе явления лежит взаимная

связь между диэлектрической поляризацией и градиен-

том деформации, которая характеризуется флексоэлек-

трическим тензором четвертого ранга [1,2]:

P i = µkli j
∂ukl

∂x j
. (1)

По аналогии с пьезоэлектричеством, флексоэлектри-

чество подразделяется на прямой и обратный эффекты.

В случае прямого эффекта, неоднородная деформация

кристаллов конечных размеров индуцирует диэлектриче-

скую поляризацию, а обратный эффект связан с появле-

нием неоднородной деформации во время поляризации

во внешнем электрическом поле [1,2]. В феномено-

логической теории флексоэлектричества эти явления

описываются системой из двух электромеханических

уравнений [1]:

Ei = χ−1
i j P j − f kli j

∂ukl

∂x j
, (2a)

σi j = c i jklukl + f i jkl
∂Pk

∂x l
, (2b)

где, Ei — электрическое поле, χi j — диэлектрическая

восприимчивость, P j — поляризация, f kli j = µkli j/χi j —

тензор флексоэлектрического взаимодействия, ukl —

деформация, c i jkl — коэффициент упругости. Далее

будут использоваться индексы в обозначении Фогта:

c1111 = c11, µ1133 = µ13 и т. д.

Флексоэлектрические коэффициенты прямо пропор-

циональны поляризуемости диэлектрика, поэтому флек-

соэлектрический эффект наиболее ярко проявляется в

материалах с большой диэлектрической восприимчиво-

стью, например, в сегнетоэлектриках и родственных

материалах [1,2]. Для изучения флексоэлектричества

наиболее удобными являются кристаллы SrTiO3 (да-
лее — ST), поскольку обладают большой диэлектри-

ческой проницаемостью (ε ≈ 300 при T = 300K), а

кубическая симметрия кристаллической структуры (O1
h)

запрещает пьезоэлектричество, которое может маски-

ровать флексоэлектрический отклик. Для кристаллов

ST были измерены флексоэлектрические коэффициенты:

µ11 = 0.2, µ12 = 7 при исследовании прямого эффекта [6]
и µ12 = 4.2 nC/m при обратном эффекте [7]. Эти экспери-

ментально измеренные величины оказались в хорошем

согласии с теоретическими расчетами из первых прин-

ципов: µ11 = −0.26 и µ12 = −3.75 nC/m [8]. Однако су-

ществуют публикации, где сообщалось о значительном

расхождении измеренных и рассчитанных коэффициен-

тов, вплоть до нескольких порядков по величине. На-

пример, в работе [9] по исследованию квазистатического

обратного флексоэлектрического эффекта была получе-

на величина эффективного поперечного коэффициента

µ̃12 ≈ 4.5µC/m. В другом эксперименте [10] приклады-

вание высокого постоянного напряжения на планарные

электроды вызвало неоднородную деформацию за счет

обратного флексоэлектрического эффекта, при кото-

ром, согласно проведенным оценкам, коэффициент µ̃12
достигал величины 6.334mC/m. Можно предположить,

что причина столь значительных расхождений связана

с условиями эксперимента, такими как: частотная за-
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висимость флексоэлектрического отклика на внешнее

механическое или электрическое поле, гистерезисные и

релаксационные процессы, а также геометрия и механи-

ческие свойства образцов.

Наши предварительные измерения статического об-

ратного эффекта интерферометрическим методом вы-

явили гистерезис
”
несегнетоэлектрической“ природы

в монокристаллах ST [9,11]. Гистерезис характеризо-

вался пороговым электрическим полем и остаточной

деформацией после выключения напряжения. Это явле-

ние также затрудняло определение типа неоднородной

деформации (цилиндрические и сферические изгибы)
из-за заметного разброса экспериментальных точек на

профилях поперечного сечения изгиба тонких пластин.

Поэтому целью настоящей работы было более детальное

изучение флексоэлектрического гистерезиса в монокри-

сталлах ST.

2. Эксперимент

Образцами служили высококачественные монокри-

сталлические пластины ST толщиной 140µm и площа-

дью рабочей поверхности (001) 12× 12mm2. Золотые

электроды диаметром 10mm и толщиной 25 nm нано-

сились на оптически полированные поверхности мето-

дом термического напыления. Электроды также слу-

жили зеркалами для измерения локальной деформации

с помощью оптического интерферометра-микроскопа с

точностью до 10 nm [12]. Пластины были закреплены

по краям по круговому неподвижному контуру диа-

метром 11mm (Spherical Banding Method, SpB метод)
(рис. 1). Экспериментальная установка позволяла из-

мерять прогиб поверхности пластины δZ, как отклик

на внешнее электрическое поле и на внешнее неод-

нородное механическое напряжение (рис. 1, а и b, со-

ответственно). Для измерения гистерезиса индуциро-

ванной деформации на электроды подавались импуль-

сы треугольной формы разной полярности амплиту-

дой до ±750V (E = ±55 kV/cm) и длительностью 15 s.

Во второй части эксперимента мы исследовали медлен-

ный деформационный отклик при включении внешнего

поля длительностью до 2min и релаксацию деформации

после выключения поля. Дополнительно исследовалась

Interferometer

a

dZ

Interferometer

b

dZ

F

HV

Рис. 1. Схема установка для изучения неоднородной де-

формации индуцированной: a) внешним электрическим полем,

b) локальным механическим напряжением.
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Рис. 2. Зависимость величины прогиба пластины ST от

внешнего электрического поля. На вставке — временна́я за-

висимость деформации, как отклика на треугольные импульсы

высокого напряжения.

деформация сферического изгиба, создаваемая иголь-

чатым сапфировым зондом радиусом кривизны 0.1mm

со статической нагрузкой F = 0.5N, направленным в

центр поверхности пластины (рис. 1, b).

На рис. 2 представлена полевая зависимость величины

прогиба поверхности пластины δZ(E), индуцированного
треугольными импульсами напряжения длительностью

15 s различной полярности (рис. 2, вставка). Вогнутая
поверхность наблюдается со стороны положительно за-

ряженного электрода. Темные и белые точки на рисунке

соответствуют изгибам поверхности в двух перпендику-

лярных направлениях. Совпадение или расхождение тем-

ных и белых точек означает сферический или цилиндри-

ческий изгиб, соответственно [12]. Полевая зависимость

деформации δZ(E) имеет гистерезисный характер: де-

формация начинается при достижении порогового поля

величиной Eth = 35 kV/cm, далее следует линейный рост

изгиба с увеличением поля. Уменьшение величины поля

сопровождается уменьшением деформации с некоторой

задержкой по времени и, после выключения поля, на-

блюдается остаточная деформация δZrem.

Природа гистерезиса, по-видимому, имеет релаксаци-

онный характер. Для измерения параметров процесса

установления и релаксации деформации использовались

импульсы напряжения в форме трапеции, состоящие из

линейного нарастания со скоростью 50V/s, стабилиза-

ции напряжения на уровне 750V (E = ±55 kV/cm) в

течение 1−2min и мгновенного отключения (рис. 3).
Из рисунка видно, что на начальном этапе, деформация

линейно возрастает с увеличением поля и этот рост не

зависит от полярности. В стационарном поле деформа-

ция постепенно возрастает с выходом на плато, при этом

величина деформации отрицательно заряженной поверх-

ности пластины заметно больше по величине, чем в
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Рис. 3. Временна́я зависимость величины прогиба пластины ST, индуцированной длительными импульсами разной полярности

в форме трапеции: a) общий вид, b) в полулогарифмическом масштабе для величины δZmax−δZ для случая стационарного поля,

c) в полулогарифмическом масштабе для величины (δZmax−δZ) после выключения поля.

случае поверхности с положительной полярностью. По-

лученные экспериментальные точки можно аппроксими-

ровать следующим экспоненциальным выражением для

процесса установления индуцированной деформации:

δZ(t) = δZmax[1− exp(−t/τset)], (3)

где δZmax — максимальное значение деформации,

τset — характерное время установления деформации.

На рис. 3, b отдельно построенная в полулогарифмиче-

ском масштабе зависимость величины lg(δZmax−δZ) vs.
t позволяет выделить линейные участки, где процесс

установления деформации хорошо описывается выра-

жением (3) и оценить характерные времена τset = 95

и 70 s для положительной и отрицательной полярности

внешнего поля, соответственно.

После выключения поля деформация экспоненциаль-

но уменьшается до своего остаточного значения δZrem.

Характерное время релаксации τrelax можно оценить,

используя следующее выражение:

δZ(t) = δZmax exp(−t/τrelax) − δZrem. (4)

По линейным участкам на зависимости lg(δZ−δZrem) vs.
t получены следующие характерные времена релакса-

ции: τrelax = 5± 2 и 9± 4 s (рис. 3, c). Видно, что времена
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Рис. 4. Релаксация величины прогиба пластины ST после

выключения неоднородного механического напряжения.

релаксации одинаковы для положительной и отрица-

тельной полярностей. Релаксация более длительного

времени не выявлена.

Полученные времена релаксации флексоэлектриче-

ского отклика можно сравнить с релаксацией неодно-
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родной деформации после выключения неоднородного

механического поля. В стационарном режиме сапфи-

ровый игольчатый зонд под нагрузкой 0.5N обеспе-

чивал сферический изгиб пластины с величиной про-

гиба δZmax = 1.2µm. После снятия нагрузки прогиб

уменьшается и по линейным участкам на зависимо-

сти lg(δZ−δZrem) vs. t (рис. 4) можно оценить харак-

терные времена релаксации: τrelax = 2.0± 0.5, 5.0± 0.2

и 12.2± 0.5 s. Видно, что значения достаточно близки

к временам релаксации флексоэлектрического отклика

τrelax = 5 и 9 s.

3. Обсуждение результатов

Полевая зависимость δZ(E) (рис. 2) позволяет сделать
количественные оценки величины эффекта, в частности,

эффективной поперечной составляющей флексоэлектри-

ческого тензора µ̃12, с использованием уравнения Труно-

ва [7,13]:

µ̃12 =
σ

E
EYh2

12(1 − ν2)
, (5)

где σ — кривизна изгиба поверхности, EY — модуль

Юнга, ν — коэффициент Пуассона, а h — толщина

кристалла. Здесь кривизну изгиба можно оценить по

прогибу δZ в центре пластины и ширине образца d,
используя формулу σ = 8δZ/d2 [12]. Если взять в ка-

честве отношения σ/E коэффициент наклона линейного

участка на зависимости δZ(E) (рис. 2) и величины

EY = 2.718 · 1011 Pa и ν = 0.238 из базы данных меха-

нических свойств известных кристаллов [14], то расчет

по формуле (5) позволяет получить эффективное зна-

чение поперечного флексоэлектрического коэффициента

µ̃12 ≈ 3.3µC/m. Эта величина является комбинацией

”
чистых“ продольного и поперечного коэффициентов

µ̃12 = −νµ11 + (1− ν)µ12. (6)

Ранее, в работе [6] измерением прямого флексоэлек-

трического эффекта в пластинах ST примерно такого же

размера были получены следующие величины: µ11 = 0.2,

µ12 = 7 nC/m и их соотношение µ12/µ11 = 35. Если счи-

тать, что для обратного эффекта сохраняется такое же

соотношение, то расчет по формуле (6) дает следующие

величины: µ11 ≈ 0.12 и µ12 ≈ 4.3µC/m.

Реальность полученных величин может быть провере-

на простыми эмпирическими расчетами. В первых рабо-

тах по флексоэлектричеству была представлена формула

µ ∝ e/a (e — элементарный заряд, a — межатомное

расстояние) для оценки флексоэлектрического коэффи-

циента для искаженной элементарной кристаллической

ячейки (см. [1,2]). В работах группы Л. Кросса [15,16]
была предложена эмпирическая формула расчета флек-

соэлектрического тензора с учетом диэлектрической

восприимчивости χi j и т. н. размерного фактора (Scale
Factor) λ в следующем виде:

µkli j = λχi j
e
a
. (7)

Размерный фактор λ зависит от геометрии, состояния

поверхности, симметрии фазы, химического состава и

технологии изготовления образцов. Определение раз-

мерного фактора является предметом теоретических и

экспериментальных исследований по флексоэлектриче-

ству. В работах [15,16] показано, что для продольного

коэффициента µ11 идеального флексоэлектрика размер-

ный фактор λ должен стремиться к единице. Если

воспользоваться эмпирической формулой (7), то получа-

ется, что для экспериментально найденного продольного

флексоэлектрического коэффициента µ11 = 0.12µC/m и

диэлектрической восприимчивости χ = 300 размерный

фактор λ имеет величину 1.0± 0.6, что подтверждает

правильность проведенных оценок.

Причина расхождения величин коэффициентов с дру-

гими работами может быть связана с условиями экспе-

римента. Для измерения обратного эффекта в настоя-

щей работе использовались стационарные и квазиста-

ционарные электрические поля, тогда как для прямо-

го эффекта внешним воздействием служили перемен-

ные механические или электрические поля достаточно

большой частоты [6,7]. Так как в квазистационарных

условиях поляризуемость диэлектриков наибольшая из-

за большого числа различных механизмов поляризации,

то можно ожидать, что и флексоэлектрический эффект

также будет наибольшим. Кроме того, флексоэлектри-

ческий отклик будет сопровождаться гистерезисными

и релаксационными процессами, которые обусловлены

механическими свойствами реальных кристаллов: конеч-

ными размерами, упругостью и пластичностью. Моде-

лирование обратного флексоэлектрического эффекта в

кристаллах конечных размеров опубликовано в рабо-

те [1], где представлено выражение для индуцированного

механического момента, изгибающего тонкую кристал-

лическую пластину

M = c11

h/2∫

−h/2

u11x3dx3 − f 13 h〈P〉. (8)

Здесь M — изгибающий момент на единицу длины,

〈P〉 — средняя по объему поляризация, индуцированная

внешним полем, h — толщина пластины, c11 — коэф-

фициент упругости, u11 — тензор деформации, f 13 —

тензор флексоэлектрического взаимодействия. Направ-

ление координаты x3 соответствует направлению вдоль

толщины пластины, а x1 — направлению вдоль длины

пластины. Первый член уравнения для механически

свободной пластины показывает, что деформационный

отклик u11(x3) на изгибающий момент M зависит от

упругости c11 и геометрии образца. Заметим, что в

случае реальных кристаллов, при изгибе пластины по-

лем высокой частоты, деформация должна зависеть не

только от упругости, но и от составляющих моментов

инерции, обусловленных геометрией образца. Эти меха-

нические параметры определяют динамику и частотную

зависимость индуцированной деформации. Примером
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такой динамики может служить флексоэлектрический

резонанс в кантелеверной системе на основе тонкой

пленки ST [7]. В квазистатических условиях деформа-

ционный отклик u11(x3) должен зависеть не только от

упругости, но и пластических свойств реального кри-

сталла. В этом случае при включении и выключении из-

гибающего момента должны наблюдаться: процесс уста-

новления изгиба, релаксация и остаточная деформация.

В пользу пластической природы релаксации флек-

соэлектрического отклика в ST свидетельствуют бли-

зость набора характерных времен релаксации деформа-

ции τrelax = 5± 2, 9± 4 s и τrelax = 2.0± 0.5, 5.0± 0.2,

12.2± 0.5 s при выключении электрического поля и по-

сле снятия механического напряжения, соответственно.

Такого же порядка величина τrelax = 1−4 s была получена

для поляризации, индуцированной градиентом деформа-

ции на этих же образцах во время исследования прямого

эффекта [17]. В этой же работе показана независимость

этого времени релаксации от температуры, поэтому эта

величина должна определяться чисто механическими

свойствами кристалла. Известно, что монокристаллы ST

обладают рекордной величиной однородной деформации

среди кристаллов оксидных соединений, достигая бо-

лее 10% вдоль оси [001], даже при скорости нарастания

механического напряжения 10% в секунду [18]. В ра-

ботах [19,20] показано, что высокая пластичность ST

обусловлена дислокациями, скольжение которых иници-

ировано кислородными вакансиями.

Помимо чисто пластической природы можно ожидать,

что установление и релаксация деформации связана с

пространственным перераспределением носителей заря-

да (электронов, заряженных вакансий и ионов) в объеме

кристалла. Механизм появления согласованных между

собой градиентов деформации и поляризации за счет

транспорта и пространственного перераспределения но-

сителей заряда (электронов, заряженных вакансий и

ионов) в объеме кристалла был теоретически рассчитан

в работах [21–23]. Самосогласованное моделирование

эффекта показало, что движение и концентрация за-

ряженных дефектов на одной стороне образца может

вызвать неоднородную деформацию из-за химического

давления или так называемого эффекта Вегарда [21–23].
Также была предсказана петля гистерезиса на зависи-

мости градиент деформации от напряженности поля.

Особенностью монокристаллов ST является значитель-

ная концентрация однократно и дважды ионизованных

кислородных вакансий 1017−1020 cm−3, их меньшая эн-

тальпия образования (порядка 1 eV) по сравнению с

ионами кислорода, стронция и титана, а также высо-

кие коэффициенты диффузии и подвижности (порядка
1.5 · 10−13 cm2/V · s, в поле 500 kV/cm) [24,25]. Также

известно, что гистерезис на вольт-амперной характе-

ристике в ST при резистивном переключении связан

с транспортом подвижных зарядов, состоящих из дис-

локаций, подвижных ионов кислорода и кислородных

вакансий [26]. Таким образом, движение кислородных

вакансий от положительного к отрицательному элек-

троду и постепенное накопление в виде объемного

заряда определяет процесс устанавливания. В результате

высокая концентрация положительно заряженных вакан-

сий на одной стороне образца вблизи отрицательного

электрода может вызвать выпуклый изгиб поверхности.

Из рис. 3 следует, что концентрация положительно

заряженных вакансий вблизи отрицательного электрода

дает примерно в 1.5−2 раза большую поверхностную

деформацию при меньшем времени установления по

сравнению с вогнутой поверхностью вблизи положи-

тельного электрода. Дрейф, концентрация и, как след-

ствие, деформационный отклик являются достаточно

медленными процессами. Согласно рис. 3, состояние

равновесия этого электромеханического процесса может

быть достигнуто примерно за 70 s. Можно добавить, что

такие свойства гистерезиса, как остаточная деформация

и пороговое поле, связаны с процессом перераспределе-

ния положительно заряженных вакансий при изменении

направления поля.

Таким образом, при квазистатическом обратном флек-

соэлектрическом эффекте процессы установления и ре-

лаксация неоднородной деформации с временами боль-

ше 2 s обусловлены пластичностью кристалла. Харак-

терные времена порядка единиц минут определяются

дрейфом и перераспределением кислородных вакансий

во внешнем поле.
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