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Экспериментально изучен эффект резистивного переключения отдельных ферромагнитных филаментов

мемристорных структур на основе функциональных слоев ZrO2(Y)/Ni. В качестве верхнего прижимного

электрода виртуальной мемристорной структуры выступал проводящий зонд атомно-силового микроскопа.

Обнаруженные особенности резистивного переключения биполярного типа связаны c разрушением и восста-

новлением филаментов, содержащих атомы Ni, в диэлектрической пленке ZrO2(Y) и предположительно

обусловлены разной степенью металлизации филамента. Сформированные филаменты проявляются на

изображениях, полученных с помощью магнитно-силовой микроскопии, как однодоменные ферромагнитные

частицы.
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Введение

Память произвольного доступа с проводящими мости-

ками (анг. conductive bridge) активно исследуется для

применения в качестве энергонезависимой памяти сле-

дующего поколения [1–3]. В последние годы проявился

повышенный интерес к возможности управления рези-

стивным переключением (РП) в мемристорах путем воз-

действия магнитного поля [4,5]. Такая возможность обес-
печивает повышенную функциональность мемристоров,

позволяя за счет приложения внешнего магнитного поля

изменять токонесущую способность проводящего фила-

мента в диэлектрическом слое мемристорной структуры

(эффект магнетосопротивления) [6,7]. Другой подход

заключается в формировании в функциональном ди-

электрике проводящих филаментов, содержащих атомы

ферромагнитного материала (Сo,Ni, Fe) [8]. Это может

позволить управлять магнитными свойствами мемристо-

ра за счет приложения к структуре как магнитного, так

и электрического поля. Один из способов реализации

такого подхода — создание, по крайней мере, одного из

электродов мемристорной структуры из ферромагнитно-

го металла [9]. В этом случае возможно формирование

катионов ферромагнитного материала за счет электро-

химической реакции анодного окисления на границе

раздела ферромагнитного электрода с диэлектрической

прослойкой и последующим формированием филамен-

тов из ферромагнитного металла в электрическом поле

между электродами мемристорной структуры [10].

С другой стороны, одной из проблем в разработке

мемристорных устройств энергонезависимой памяти яв-

ляется проблема масштабирования [11]: закономерно-

сти РП, установленные при исследованиях модельных

мемристров с размерами электродов, под которыми

может формироваться большое количество филаментов,

оказываются отличными от закономерностей РП мемри-

сторов с электродами нанометровых размеров, под кото-

рыми может сформироваться только один филамент.

В настоящей работе приводятся результаты экспе-

риментальных исследований механизмов формирования

отдельных проводящих ферромагнитных филаментов

из атомов ферромагнитного металла и особенностей

РП отдельных проводящих филаментов мемристорных

структур на основе функциональных слоев ZrO2(Y)/Ni.
В качестве верхнего прижимного электрода мемристор-

ной структуры используется проводящий зонд атомно-

силового микроскопа (АСМ). Такое устройство (вир-
туальный составной мемристор) является хорошей мо-

дельной системой для изучения РП [12], так как ла-

теральный размер контакта АСМ зонда к диэлектри-

ку < 10 nm, что сопоставимо с размерами филаментов

в перспективных мемристорных устройствах.

1. Методика эксперимента

Пленки ZrO2(Y) (∼ 12%mol. Y2O3) толщиной

∼ 10 nm формировались методом высокочастотного
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Рис. 1. Cхема формирования ферромагнитных филаментов и

исследования эффекта РП в пленках ZrO2(Y)/Ni.

магнетронного осаждения на стандартных подложках

TiN(25 nm)/Ti(25 nm)/SiO2(500 nm)/Si(001) с предвари-

тельно осажденным на них слоем Ni толщиной ∼ 10 nm,

а также без слоя Ni (образцы-спутники). Формирование

проводящих филаментов в мемристорных структурах,

исследование РП в них, а также исследование их мик-

ромагнитных свойств проводилось при помощи АСМ

NT-МDТ Solver Pro. Формирование ферромагнитных

филаментов проводилось с использованием АСМ зондов

марки HA HR DCP с электропроводящим алмазоподоб-

ным покрытием путем подачи пилообразных импуль-

сов электрического напряжения между АСМ зондом

и слоем Ni Vg(t) амплитудой ∼ 8V и длительностью
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Рис. 2. ВАХ контакта АСМ зонда к пленке ZrO2(Y)/Ni (a) и пленке ZrO2(Y) без слоя Ni (b). Ограничение тока выше

уровня 1 · 104 nA (a) связано с током насыщения усилителя АСМ. Вставка на рисунке a — участок вольт-амперной зависимости

мемристорной структуры в LRS (замкнутая кривая 2) вблизи 0 в линейном масштабе.

6 s (рис. 1). При этом контролировалась сила тока,

протекающего через АСМ зонд, пленку ZrO2(Y) и слой

Ni (I t). Исследование эффекта РП проводилось путем

измерения и анализа циклических ВАХ контакта АСМ

зонда к пленкам ZrO2(Y)/Ni. Исследование магнитных

свойств сформированных филаментов проводилось ме-

тодом магнитно-силовой микроскопии (МСМ) с исполь-

зованием зондов марки NT-МDТ HA_FM_СoFe.

2. Результаты и обсуждение

Формирование проводящих филаментов, содержащих

атомы Ni, проводилось с помощью зонда АСМ. Для

этого зонд приводился в контакт с поверхностью пленки

ZrO2(Y)/Ni в контактном режиме АСМ и измерялись

циклические вольт-амперные характеристики (ВАХ).
Обычно первые 5−20 циклических ВАХ демонстри-

ровали ассиметричные петли гистерезиса биполярного

типа (рис. 2, a, замкнутая кривая 1), обусловленные

формированием/разрушением проводящих филаментов,

преимущественно состоящих из вакансий кислорода в

ZrO2(Y), электронная проводимость по которым осу-

ществляется по прыжковому механизму [13]. Затем

характер проводимости существенно менялся: электро-

проводность виртуальной мемристорной структуры в

состоянии с низким сопротивлением (LRS) резко воз-

растала (рис. 2, a, замкнутая кривая 2). Одновременно
увеличивалась ширина петли гистерезиса.

Вид ВАХ, представленный на рис. 2, a (замкнутая
кривая 2), типичен для мемристоров типа

”
проводящий

мостик“ (англ. Conducting Bridge) [7]. Резистивное пере-

ключение подобных устройств основано на разрушении

и восстановлении проводящих филаментов, состоящих

из атомов металлов, в диэлектрической пленке в резуль-

тате окислительно-восстановительных реакций (преиму-

3∗ Журнал технической физики, 2021, том 91, вып. 10
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Рис. 3. Два вида циклических ВАХ (приведено по 5 циклов) контакта АСМ зонда к пленке ZrO2(Y)/Ni: a — в режиме

формирования/разрушения металлизированных филаментов; b — металлизация филамента прошла не полностью. Ограничение

тока выше уровня 1 · 104 nA (a) связано с током насыщения усилителя АСМ. LRS — состояние с низким сопротивлением,

HRS — состояние с высоким сопротивлением.
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Рис. 4. Гистограммы распределения Vset (а) и Vreset (b) виртуальной мемристорной структуры на основе пленки ZrO2(Y)/Ni в
режиме формирования металлизированных филаментов.

щественно областей интерфейсов металл/диэлектрик)

под действием электрического поля [10]. Качественно

механизм формирования метализированного филамента,

содержащего атомы Ni, можно описать следующим

образом: при приложении положительного потенциала

к нижнему активному Ni-электроду относительно верх-

него электрода (АСМ зонда) ионы Ni2+ на границе слоя

металла с оксидом, где они образуются за счет элек-

трохимической реакции окисления, переносятся в оксид

путем электродиффузии, где, двигаясь в направлении

к АСМ зонду, восстанавливаются на нем, формируя

проводящий металлизированный филамент, замыкаю-

щий нижний электрод и АСМ зонд (
”
SET“ процесс).

При этом возникшие в начале измерений филаменты

из вакансий кислорода в оксиде могут облегчать дрейф

ионов металла и, таким образом, способствовать фор-

мированию металлических филаментов. Мы полагаем,

что латеральные размеры формирующихся филаментов

по порядку величины соответствуют размерам области

контакта острия АСМ зонда к поверхности образца (ла-
теральный размер < 10 nm [13]). На образцах-спутниках

(без слоя Ni) наблюдались только нелинейные цик-

лические ВАХ (рис. 2, b), соответствующие формиро-

ванию и разрушению филаментов из вакансий кисло-

рода в оксидном слое (так называемые окислительно-

восстановительные или RedOx процессы — от англий-

ского Reduction-Oxidation) [14].

Циклические ВАХ контакта АСМ зонда к поверхно-

сти слоев ZrO2(Y)/Ni после формирования Ni филамен-

та (процедуры формовки) демонстрировали устойчивое

резистивное переключение биполярного типа с петлей

гистерезиса двух видов (рис. 3). При этом оба вида ВАХ

Журнал технической физики, 2021, том 91, вып. 10
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Рис. 6. Морфология (a) и МСМ контраст (b) поверхности пленки ZrO2(Y)/Ni после формирования двух проводящих филаментов.

могут наблюдаться на одном виртуальном мемристор-

ном устройстве и определяться выбором развертки по

напряжению, прикладываемому между АСМ зондом и

образцом. Циклические ВАХ, приведенные на рис. 3, a,

связываются нами с формированием/разрушением ме-

таллизированных филаментов, замыкающих Ni-слой на

АСМ зонд. Отношение токов, протекающих через струк-

туру в LRS и в состоянии с высоким сопротивлением

(HRS), (ILRS/IHRS) > 5000 при Vg = 0.5V. Разброс ос-

новных параметров РП, наблюдаемый на циклических

ВАХ, представленных на рис. 3, a, обусловлен тем, что

в связи со стохастическим характером формирования

структуры филамента не воспроизводится и его преды-

дущая токонесущая способность. В том числе может

реализоваться не полная
”
металлизация“ филамента.

В этом случае проводимость обусловлена смешанным

или активационным характером проводимости в зависи-

мости от толщины диэлектрической прослойки между

филаментом и АСМ зондом (рис. 3, b). Среднее отно-

шение токов при этом 〈ILRS/IHRS〉 ∼ 10 при Vg = 0.5V.

Гистограммы распределения основных параметров РП

(Vset,Vreset), построенные на основе анализа 50 цикличе-

ских ВАХ в режиме формирования/разрушения метал-

лизированного филамента, приведены на рис. 4.

Установлено, что значение Vset для таких мемри-

сторных структур меняется в диапазоне от 3.5 до 7V

(рис. 4, a). В свою очередь, гистограмма распределения

Vreset (рис. 4, b) демонстрирует, что электрическое на-

пряжение переключения в отрицательной области меня-

ется в диапазоне от −9.2 до −5V и имеет два максимума

при Vg = −9.2 и = −7.5V.

На рис. 5 показана динамика изменения значений ILRS
и IHRS в процессе 100 циклов переключений в режи-

ме формирования/разрушения металлизированных фи-

Журнал технической физики, 2021, том 91, вып. 10
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ламентов (рис. 5, a) и в случае, когда металлизация

филамента прошла не полностью (рис. 5, b).

Из представленных результатов следует, что в ис-

следованном устройстве с металлическим проводящим

филаментом возможна реализация минимум двух прово-

дящих состояний. РП в таком устройстве обусловлено

двумя различными механизмами проводимости (метал-
лический, активационный).

Исследование магнитных свойств сформированных

филаментов проводилось методом МСМ. Морфология

поверхности пленки ZrO2(Y)/Ni (рис. 6, a) в местах

формирования металлизированных филаментов демон-

стрирует образование плоских островков с высотами

1−1.5 nm и латеральными размерами 100−150 nm, кото-

рые проявляются на МСМ изображении (рис. 6, b) как

однодоменные ферромагнитные частицы [15].

Это может быть связано со скоплением атомов Ni

в приповерхностном слое пленки ZrO2(Y) вблизи про-

водящего филамента в процессе его формирования. На

МСМ изображениях образцов-спутников после форми-

рования проводящих филаментов (в СНС) магнитного

контраста от сформированных филаментов не наблюда-

лось.

Заключение

Таким образом, в работе экспериментально проде-

монстрирована возможность формирования при помо-

щи АСМ зонда виртуального мемристора на основе

стабилизированного диоксида циркония ZrO2(Y) с под-

слоем из Ni с проводящими филаментами из атомов

Ni−
”
проводящий мостик“ (Conducting Bridge). Проде-

монстрирована возможность работы такого устройства

в двух режимах (ILRS/IHRS ∼ 10 и ILRS/IHRS > 5000

при Vg = 0.5V), предположительно связанных с раз-

ной степенью металлизации филамента в процессе РП.

Сформированные проводящие филаменты, содержащие

атомы Ni в функциональном слое ZrO2(Y)/Ni, обладают
ферромагнитными свойствами и проявляются на МСМ

изображениях как однодоменные частицы.
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Конфликт интересов

Авторы заявляют, что у них нет конфликта интересов.
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