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Методом атомно-силовой микроскопии с проводящим зондом изучено локальное резистивное пере-

ключение в пленках стабилизированного диоксида циркония на проводящих подложках при переклю-

чении сложными нестационарными сигналами. Переключение сопротивления пленок осуществлялось

треугольными импульсами напряжения, на которые накладывался высокочастотный синусоидальный сигнал.

Обнаружено увеличение отношения силы тока через контакт зонда к поверхности пленки в высокоомном и

низкоомном состояниях при наложении синусоидального сигнала (по сравнению с переключением простыми

треугольными импульсами). Обнаружено также увеличение временной стабильности силы тока в указанных

состояниях при переключении с наложением синусоидального сигнала. Эффект связан с резонансной

активацией миграции ионов кислорода по вакансиям в переменном внешнем электрическом поле.
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Введение

Эффект резистивного переключения (РП) заключа-

ется в обратимом бистабильном (мультистабильном)
изменении электросопротивления диэлектрической про-

слойки между двумя проводящими электродами под

действием электрического напряжения, приложенного к

электродам [1,2]. Общепринятым в настоящее время ме-

ханизмом РП в оксидах металлов считается разрушение

и восстановление проводящих каналов (филаментов)
из вакансий кислорода, формирующихся внутри слоя

функционального диэлектрика под действием электриче-

ского поля между электродами в ходе предварительного

электроформинга [3]. Электронные приборы, принцип

действия которых основан на эффекте РП, получили

название мемристоров [4]. Данные приборы считаются

перспективными для создания устройств энергонеза-

висимой компьютерной памяти нового поколения [5],
искусственных нейронов и нейронных сетей [6] и др.

В настоящий момент широкое практическое приме-

нение мемристоров сдерживается недостаточной ста-

бильностью параметров РП, таких, как напряжение

переключения из состояния с высоким сопротивлением

(СВС, ROFF) в состояние с низким сопротивлением

(СНС, RON) диэлектрических пленок (так называемы

SET-процесс) и обратно (RESET- процесс) — VSET и

VRESET соответственно, а также деградацией мемристо-

ров в процессе эксплуатации [7]. Разрушение и восста-

новление филаментов носят стохастический характер,

поскольку типичные поперечные размеры филаментов

составляют ∼ 1−10 nm [8], а в переключениях участвует

лишь ограниченное (малое) количество ионов кислорода

(кислородных вакансий) вблизи оконечности филамента,

ближайшей к интерфейсу с электродом [9]. В настоящее

время развивается ряд различных подходов к повы-

шению стабильности параметров мемристоров: выбор

оптимальных комбинаций материалов диэлектрика и

электродов [10], использование многослойных диэлек-

триков [11], применение переключающих сигналов спе-

циальной формы [12,13] и др. В [14] был применен

инновационный подход к решению проблемы повышения

стабильности мемристоров, основанный на использова-

нии эффекта конструктивной роли шума в нелинейных

системах. Для этого на прямоугольные переключающие

импульсы накладывался белый шум регулируемой мощ-

ности. Было отмечено повышение временной стабильно-

сти мемристора в случае переключения с наложением

шума. В качестве критерия стабильности мемристора

использовался параметр

Q =
〈ROFF〉 − 〈RON〉

σOFF − σON
, (1)

где 〈ROFF〉 и 〈RON〉 — средние значения сопротивлений

мемристора в СВС и СНС, соответственно, σOFF и

σON — значения среднеквадратичных отклонений ROFF

и RON от их средних значений, при этом зависимость

параметра Q от мощности шума имела выраженный

максимум.

Несмотря на значительный прогресс в области по-

вышения долговечности мемристоров, достигнутый в

последние годы (так, в экспериментальных образцах

было достигнуто число переключений до 109 [11]),
проблема долговременной нестабильности параметров
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мемристоров еще далека от окончательного решения.

В настоящей работе методом атомно-силовой микро-

скопии с проводящим зондом изучены особенности

локального резистивного переключения в пленках ста-

билизированного диоксида циркония ZrO2(Y) на про-

водящих подложках при переключении треугольными

импульсами, на которые накладывался высокочастотный

синусоидальный сигнал. Стабилизированный иттрием

диоксид циркония считается перспективным диэлектри-

ком для использования в мемристивных приборах ввиду

высокой подвижности анионов [15]. Для изучения РП

в локальных областях пленок ZrO2(Y) был применен

метод атомно-силовой микроскопии (АСМ) [16]. Од-

ной из проблем в разработке мемристивных устройств

энергонезависимой памяти является проблема масшта-

бирования [17]: закономерности РП, установленные при

исследованиях модельных мемристоров с размерами

электродов (под которыми может формироваться боль-

шое количество филаментов), оказываются отличными

от закономерностей РП мемристоров с электродами на-

нометровых размеров, под которыми может поместить-

ся небольшое количество филаментов (в пределе —

один индивидуальный филамент). Типичные размеры

области контакта острия АСМ зонда к поверхности

пленок ZrO2(Y) Dp < 10 nm [18], что соответствует ожи-

даемым размерам ячеек перспективной мемристивной

памяти [19]. Таким образом, контакт проводящего АСМ

зонда с поверхностью диэлектрической пленки на прово-

дящей подложке представлял собой удобную модельную

систему (виртуальный мемристор) для изучения особен-

ностей РП в масштабах, соответствующих ожидаемым

размерам перспективных мемристивных устройств [20].
Целью настоящей работы являлся поиск новых путей

повышения стабильности параметров мемристоров.

Экспериментальная часть

Исследуемые пленки ZrO2(Y) толщиной d ≈ 4 nm

формировались методом высокочастотного магнетрон-

ного распыления при помощи вакуумной установки

–
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Рис. 1. Схема эксперимента по исследованию локального

резистивного переключения в пленке ZrO2(Y) на проводящей

подложке методом АСМ. 1 — АСМ зонд, 2 — проводя-

щее алмазоподобное покрытие, 3 — филамент, 4 — ЦАП,

5 — управляющий компьютер, 6 — преобразователь ток-

напряжение.

для осаждения тонких пленок Torr International 2G1-

1G2-EB4-TH1 на подложках Si(001) с предварительно

сформированными слоями SiO2 толщиной ∼ 500 nm, на

которые осаждались адгезионный подслой Ti и проводя-

щий слой TiN толщиной ∼ 25 nm каждый. Температура

подложки в ходе осаждения слоя ZrO2(Y) составляла

300◦C, давление газовой смеси Ar−O2 (50 : 50% mol.)
∼ 10−2 Torr, молярная доля стабилизирующего оксида

Y2O3 в материале порошковой мишени ∼ 0.12.

Исследования РП в пленках ZrO2(Y) методом

АСМ проводились при помощи установки Omicron

UHV AFM/STM LF1 производства компании Omicron

Nanotechnology GmbH (Германия) в условиях высо-

кого вакуума (давление остаточных газов в камере

АСМ ∼ 10−5 Torr) в контактном режиме. Использова-

лись p+-Si АСМ зонды с проводящим алмазоподобным

покрытием производства компании НТ-МДТ (Россия)
марки NSG-11 DCP. Схема эксперимента приведена на

рис. 1. Между АСМ зондом и проводящим слоем TiN

подавалось электрическое напряжение Vg от внешнего

программируемого источника напряжения, в качестве

которого использовался цифро-аналоговый преобразо-

ватель (ЦАП) контроллера АСМ Solver Pro производ-

ства компании НТ-МДТ, под управлением программ-

ного обеспечения Nova 1138 (разработчик — компа-

ния НТ-МДТ) при помощи оболочки для разработки

пользовательских скриптов Nova Power Script. Снача-

ла АСМ зонд приводился в контакт с поверхностью

исследуемой пленки ZrO2(Y), далее проводился элек-

троформинг путем подачи между АСМ зондом и под-

ложкой постоянного напряжения Vg = Vform = 5−6V до

достижения наперед заданного значения силы тока через

АСМ зонд I t = 10−15 nA, после чего устанавливалось

значение Vg = 0. Затем, не меняя положения АСМ

зонда на поверхности образца, измерялись циклические

вольт-амперные характеристики (ВАХ) контакта АСМ

зонда к образцу I t(Vg) при линейной развертке Vg

от Vmin = −5V < VRESET до Vmax = +5− + 6V > VSET и

обратно до Vmin и т. д. Скорость развертки напряжения

составляла 1−5V/s.

Для исследования влияния дополнительного ВЧ сину-

соидального сигнала на параметры РП на треугольные

переключающие импульсы накладывалось переменное

синусоидальное напряжение с амплитудой A = 0−2V и

частотой f = 0.4 · 10 kHz. В качестве источника синусо-

идального напряжения использовался программируемый

генератор синусоидального сигнала контроллера АСМ

Solver Pro.

Из анализа циклических ВАХ определялись такие

параметры РП, как VSET и VRESET, а также значения

I t в СВС и СНС IOFF и ION соответственно, при

0 < Vg = Vread < VSET.

Результаты и обсуждение

На рис. 2 приведен пример циклической ВАХ кон-

такта АСМ зонда с поверхностью пленки ZrO2(Y).

Журнал технической физики, 2019, том 89, вып. 11
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Рис. 2. Циклическая ВАХ контакта АСМ зонда к поверхности

пленки ZrO2(Y) на проводящей подложке: 1 — состояние с

низким сопротивлением (СНС); 2 — состояние с высоким

сопротивлением (СВС).
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Рис. 3. Зависимости силы тока через контакт АСМ зонда к

поверхности пленки ZrO2(Y) на проводящей подложки в СНС

(ION) (H, �) и СВС (IOFF) (∇, •) от количества переключе-

ний N. Vread = 4.5V. H, ∇ — с наложением синусоидального

сигнала (A = 0.2V, f = 1 kHz), �, • — без наложения.

На ВАХ наблюдается выраженный гистерезис, обу-

словленный биполярным РП в пленке ZrO2(Y) под

действием электрического напряжения между АСМ зон-

дом и проводящим слоем TiN. Напряженность поля F
в пленке ZrO2(Y) может быть оценена по формуле

F ∼ Vg/d > 107 V/cm при Vg > 4V, что достаточно для

активации миграции ионов кислорода по кислородным

вакансиям электрическим полем [15].
На рис. 3 приведены зависимости значений ION и IOFF

при Vread = 4.5V от количества циклов переключения N
для случаев переключения треугольными импульсами

с наложением синусоидального сигнала c амплитудой

A = 0.2V и частотой f = 1 kHz и без него. Соотношение

средних значений ION и IOFF при переключении с

наложением синусоидального сигнала почти на порядок

Параметры процесса РП в контакте АСМ зонда к поверхности

пленки ZrO2(Y) (рис. 3) с наложением ВЧ синусоидального

сигнала (A = 0.2V, f = 1 kHz) и без него

Параметр

С наложением ВЧ Без

синусоидального сигнала наложения

среднее σ среднее σ

VSET, V 4.67 0.08 0.13 0.13

VRESET , V 3.67 0.09 3.45 0.39

ION, nA 3.54 2.14 0.192 0.184

IOFF , pA 13.7 6.0 8.69 6.91

ION/IOFF 236 61 27.2 5.1

величины больше, чем при переключении треугольными

импульсами (см. таблицу). Также на рис. 3 показаны

линии тренда, аппроксимирующие зависимости ION и

IOFF от N полиномом 2-го порядка. В случае переклю-

чения без наложения синусоидального сигнала линии

тренда смещаются в сторону возрастания ION и IOFF с

увеличением N. В случае переключения с наложением

синусоидального сигнала линии тренда остаются практи-

чески параллельными оси абсцисс в ходе увеличения N
от 1 до 100.

На рис. 4, a и c представлены гистограммы распре-

делений VSET, а на рис. 4, b и d — VRESET для случаев

переключения с наложением синусоидального сигнала

(рис. 4,˙a и b) и без (рис. 4, c и d). Распределения VSET

и VRESET в случае переключения с наложением синусо-

идального сигнала были более узкими по сравнению с

переключением треугольными импульсами: среднеквад-

ратичное отклонение VSET от среднего значения σ в

первом случае было в ∼ 1.5 раза, а VRESET — более чем

в 4 раза меньше, чем во втором (см. таблицу). В то же

время относительный разброс значений ION и IOFF был

приблизительно одинаковым при переключении с нало-

жением синусоидального напряжения и без него (рис. 3).
Наблюдаемое в эксперименте улучшение характери-

стик РП при переключении треугольными импульса-

ми с наложением синусоидального напряжения может

быть объяснено резонансной активацией электромигра-

ции (дрейфа/диффузии) ионов кислорода по кислород-

ным вакансиям в ZrO2(Y) под действием внешнего

переменного электрического поля. Характерная частота

перескоков ионов кислорода O2− на соседние вакансии

кислорода ωi по порядку величины может быть оценена

по формуле

ωi ∼ ω0 exp

(

−
Ea

kT

)

, (2)

где ω0 — фононная частота (∼ 1013 Hz), k — постоянная

Больцмана, T — абсолютная температура, Ea — энергия

активации миграции ионов кислорода.

В [21] для пленок ZrO2(Y), полученных в тех же усло-

виях, что и пленки, исследованные в настоящей работе,

было получено значение Ea ≈ 0.55 eV при T < 510K,

что дает ωi ≈ 6.5 kHz при 300K. Данное значение по

Журнал технической физики, 2019, том 89, вып. 11
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Рис. 4. Гистограммы распределений напряжений переключения пленки ZrO2(Y) из СВС в СНС VSET (a, c) и обратно из СНС в

СВС VRESET (b, d) с наложением синусоидального сигнала (A = 0.2V, f = 1 kHz) (a, b) и без (c, d).

порядку величины соответствует значениям частоты си-

нусоидального переменного напряжения, применяемого

в настоящей работе.

Заключение

Результаты работы показывают, что наложение на пе-

реключающие треугольные импульсы высокочастотного

синусоидального напряжения приводит к повышению

временной стабильности и уменьшению дисперсии па-

раметров локального резистивного переключения в кон-

такте проводящего АСМ зонда к пленке ZrO2(Y) на про-
водящей подложке. Наблюдаемый эффект может быть,

предположительно, связан с резонансной активацией ми-

грации ионов кислорода по кислородным вакансиям под

действием внешнего переменного электрического поля.

Однако для подтверждения данного предположения тре-

буются дальнейшие экспериментальные исследования,

прежде всего — исследования зависимости стабильно-

сти параметров РП от частоты синусоидального сигнала.
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