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Аннотация

В данной работе предложен метод формирования островковых плёнок серебра (ОПС) в критиче-
ской области перехода металл-диэлектрик, основанный на оптимизации времени отжига исходно
проводящей плёнки. Обнаружено, что полученная ОПС обладает фрактальной структурой с раз-
мерностью Хаусдорфа наибольших кластеров 𝐷 = 1.6. При приложении постоянного напряжения
проводимость ОПС начинает флуктуировать во времени. Проведенный статистический анализ
флуктуаций проводимости показал, что ниже некоторого порога существуют малые гауссовы флук-
туации, выше порога наблюдаются события падения и роста (скачки) проводимости, временные
интервалы между которыми распределены по степенному закону. Распределение величины скачков
согласуется с асимптотикой устойчивого закона Леви. Таким образом, мы рассматриваем статисти-
ку проводимости ОПС в критической области перехода металл-диэлектрик как флуктуационный
фазовый переход, разделяющий малые гауссовы флуктуации и большие скачки, соответствующие
распределению Леви.
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Abstract
In this paper, we propose a method for forming silver island films (SIF) in the critical region of the

metal-insulator transition based on the optimization of the annealing time of the initially conducting film.
It was found that the resulting SIF has a fractal structure with the Hausdorff dimension of the largest
clusters 𝐷 = 1.6. When a constant voltage is applied, the SIF conductivity begins to fluctuate in time.
The statistical analysis of the conductivity fluctuations showed that below a certain threshold there
are small Gaussian fluctuations, and above the threshold, events of decrease and increase (jumps) in
conductivity are observed, the time intervals between which are distributed according to a power law.
The distribution of the jump values is consistent with the asymptotics of the stable Levy law. Thus, we
consider the statistics of the SIF conductivity in the critical region of the metal-insulator transition as a
fluctuation phase transition separating small Gaussian fluctuations and large jumps corresponding to the
Levy distribution.

Key words: silver island films, critical behavior, neuromorphic computing, Levy distribution

Введение
Перколяционные системы, такие как островковые плёнки серебра (ОПС) или сети серебряных

наностержней, в критической области перехода металл-диэлектрик проявляют сложную динамику,
включая самоорганизованную критичность и свойства, аналогичные наблюдаемым в биологических
нейронных сетях [1]. Эти системы являются перспективными кандидатами для аппаратной реализации
нейроморфных вычислений, что подтверждается их успешным применением в прогнозировании нели-
нейных временных рядов [2] и задачах распознавания образов [3]. ОПС обладают двумя ключевыми
свойствами резервуарных вычислений [4]: затухающей памятью и нелинейным преобразованием входных
сигналов в многомерное пространство.

Первое свойство связывают со следующими физическими механизмами. Ниже порога перколяции
ОПС состоит из кластеров, разделенных туннельными промежутками; приложенное напряжение вызы-
вает образование мостиков (филаментов) атомарного масштаба в промежутках между кластерами [1–3].
Разрушение проводящих мостиков происходит вследствие диффузии атомов серебра и обусловлено
стремлением системы минимизировать свою поверхностную энергию. Разрыв может быть вызван
также разогревом мостика из-за высокой плотности тока. Акты роста/разрушения нитей соединя-
ют/разрывают соседние кластеры, вызывая скачок в виде увеличения/падения проводимости ОПС.
Из-за инерционности и обратимости процессов проводимость изменяется с запаздыванием, что приводит
к характерной для систем с памятью (мемристивных систем) петле гистерезиса на вольтамперной
характеристике, проходящей через начало координат [4–7]. Подобные мемристивные системы, управля-
емые напряжением, отличаются тем, что способны удерживать состояние проводимости при отсутствии
внешнего напряжения [7]. В связи с тем, что сформированные нити являются термодинамически
неустойчивыми, они разрушаются при отсутствии внешнего воздействия, тем самым проводимость
постепенно затухает до минимального значения, демонстрируя эффект затухающей памяти.

Второе свойство обусловлено критическим поведением системы. Высокая размерность вычисли-
тельного пространства связана с большой вариацией перколяционных путей в критической области [8].
Корреляционная длина 𝜉 ведёт себя как: 𝜉 ∼ |𝑝 − 𝑝𝑐|−𝜐 при 𝑎 ≪ 𝜉 ≪ 𝑑, где 𝑑 – размер системы,
𝑎 – микроскопический масштаб, а 𝜐 – универсальный критический индекс, зависящий от размерности
системы. Вдали от порога перколяции, при 𝜉 ≪ 𝑑, флуктуации проводимости ОПС, как правило, имеют
гауссово распределение [8]. Однако в критической области, где корреляционная длина существенно
превышает размеры образца, распределение флуктуаций проводимости демонстрирует степенной (без-
масштабный) характер [9,10], и статистика системы отлична от гауссовой. ОПС могут функционировать
в динамическом перколяционном режиме, при котором макроскопическая структура остаётся ста-
бильной, а стохастические флуктуации проводимости между нанокластерами обеспечивают высокую
чувствительность системы к внешним воздействиям и нелинейный отклик [1].

В данной работе методом термически-вакуумного испарения получены ОПС в критической
области перехода металл-диэлектрик при фиксированной массе испаряемого материала и температуре
отжига за счет контроля времени отжига. Вследствие отжига пленка переходит из резистивного
состояния в мемристивное, при котором наблюдается гистерезис на вольтамперной характеристике,
сохраняющий поведение в условиях высокого вакуума. Исследованы статистические особенности
временной динамики проводимости при постоянном внешнем напряжении в условиях воздуха и высокого
вакуума. Показано, что проводимость ОПС состоит из гауссовых флуктуаций, сопровождающихся
событиями скачков и падений проводимости, временные интервалы между которыми распределены по
степенному закону. Знание статистических свойств проводимости (распределение скачков, интервалов
между скачками, временные корреляции, параметры мелкомасштабных флуктуаций) в перколяционных
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плёнках серебра позволяет прогнозировать их поведение в нейроморфных системах [11].

1. Методика получения образцов с ОПС вблизи порога перколяции
Исследуемый образец представляет собой ОПС на мультиэлектродной ячейке с изготовленными

методом электронно-лучевого испарения золотыми электродами толщиной 100 нм, рис. 1а. Осаждение
пленки серебра выполнено через маску в зазор между электродами методом резистивного вакуум-
термического испарения, подробно описанным в работе [12]. Была изготовлена плёнка с массой навески
20 мг, рис. 1а, демонстрирующая металлическое поведение, что подтверждается резистивным характером
её вольтамперной характеристики.

a) б) в)

Рисунок 1 – Исследуемый образец с ОПС а) изображение мультиэлектродной ячейки в оптический микроскоп,
зазоры 80 мкм, б) РЭМ изображение пленки серебра после отжига, в) цветовое выделение изолированных

кластеров, свидетельствующее о широком распределении кластеров по размерам

Первоначальная пленка с массой навески 20 мг, представленная на рис. 2а, обладает островковой
структурой со стягивающим кластером, вследствие которого наблюдается резистивное поведение на
вольтамперной характеристике. При отжиге в течение 30 минут в условиях высокого вакуума 10−5 Торр
сформировалась плёнка, состоящая из фрактальных кластеров, разделенных туннельными промежут-
ками рис. 1б, рис. 2б, с широким распределением кластеров серебра по размерам, рис. 1в. Определена
размерность Хаусдорфа для наибольшего кластера, она оказалась равной 𝐷 = 1.6. В процессе отжи-
га происходит релаксация внутренних напряжений в островках, сопровождающаяся их частичным
разрывом, при этом улучшается адгезия плёнки к подложке и повышается её кристалличность. При
отжиге 40 минут, рис. 2в, наблюдается существенное изменение морфологии кластеров, увеличение
размера и количества туннельных промежутков, размерность Хаусдорфа для наибольшего кластера
оказалось равной 𝐷 = 1.5. Имеет место коалесценция (слияние) соседних наноостровков, обусловленная
поверхностной диффузией атомов серебра и стремлением системы к минимизации поверхностной энер-
гии. В результате увеличивается средний размер островков, уменьшается их плотность и происходит
утолщение пленки.

a) б) в)

Рисунок 2 – РЭМ изображение морфологии ОПС а) исходная ОПС масса навески 20 мг, б) отжиг 30 минут,
в) отжиг 40 минут

В критической области система проявляет масштабно-инвариантное поведение, характеризую-
щееся широким степенным распределением кластеров по размерам, что соответствует критическому
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состоянию между изолированными фрагментами и единым перколяционным кластером. Для ОПС
после 30-минутного отжига наблюдается широкое распределение размеров кластеров, указывающее на
нахождение системы в критической области.

Вольтамперная характеристика данной плёнки имеет нелинейный мемристивный характер, рис. 3а.
Для исключения влияния атмосферы вольтамперная характеристика дополнительно измерялась в
вакуумных условиях. Предварительно образец подвергали термической обработке при температуре 80∘𝐶
в течение 1 часа в условиях высокого вакуума для десорбции поверхностных загрязнений. Вольтамперная
характеристика ОПС в вакууме (10−6 Торр) представлена на рис. 3б: наблюдается увеличение рабочих
напряжений и рабочих токов, что, вероятно, связано с влиянием этапа удаления адсорбатов и изменением
исходной морфологии образца, однако мемристивный эффект в данных условиях сохраняется.

Гистерезис на ВАХ наблюдался ранее в работах с наночастицами серебра, где осаждение проис-
ходило параллельно с контролем значений тока при приложении малых напряжений [1–3]. Согласно
ряду работ, гистерезис свидетельствует о мемристивных свойствах, возникающих из-за реконфигурации
токопроводящих путей между нанокластерами в критической области и миграции ионов серебра под
действием поля [1,2]. Это обеспечивает память сопротивления, зависящую от истории воздействий, и ана-
логовую переключаемость состояний. Однако точные механизмы, приводящие к подобному поведению
на ВАХ ОПС, до сих пор обсуждаются.

a) б)

Рисунок 3 – Вольтамперные характеристики а) исходной пленки выше порога перколяции, б) пленки после
отжига, в) пленки после отжига в условиях вакуума 10−6 Торр

Таким образом, подобрав время отжига, мы приблизили ОПС к критической области металл-
диэлектрик из проводящего состояния. Близость к критической области подтверждается нелинейностью
ВАХ с выраженным гистерезисом, рис. 3, резким увеличением тока (на несколько порядков) при
небольших вариациях напряжения, свидетельствующих о чувствительности ОПС к малым возмущениям,
существенными флуктуациями проводимости, наблюдаемыми на ветвях гистерезиса, а также наличием
фрактальных кластеров серебра, рис. 1б, различных масштабов, рис. 1в. Вакуумные условия увеличили
рабочие напряжения образцов за счет исключения влияния атмосферы и возможного изменения
морфологии пленки в процессе отжига при 80∘𝐶. Диапазон рабочих напряжений для последующего
измерения проводимости в режиме постоянного напряжения составляет 1-2 В.

2. Временная динамика проводимости в режиме постоянного на-
пряжения

Проведено сравнение динамики проводимости ОПС при постоянном напряжении в условиях высо-
кого вакуума и на воздухе с длительностью снятия сигнала 500 сек. Наблюдаемые скачки проводимости
на рисунке 4а, представленные в значениях кванта кондактанса 𝐺0 = 77.5 мкСм, свидетельствуют об
актах роста и разрушения нитей атомарного масштаба в туннельных зазорах.

Для определения события «скачка» проводимости от гауссова шума график представляется в виде
зависимости разницы соседних точек проводимости ∆𝐺 от t. Использовался метод интерквартильного
размаха (𝐼𝑄𝑅): значение 𝐼𝑄𝑅 соответствует разнице между 25-ым 𝑄1 и 75-ым 𝑄3 квантилями для ∆𝐺.
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Верхняя (𝐻𝐵) и нижняя (𝐿𝐵) границы шумовых значений определены как 𝐻𝐵 = 𝑄3 + 1.5 · 𝐼𝑄𝑅 и
𝐿𝐵 = 𝑄1 − 1.5 · 𝐼𝑄𝑅, рис. 4б.

a) б)

Рисунок 4 – Скачки проводимости при напряжении 1В а) исходное измерение проводимости, б) определение
скачков проводимости IQR методом, красные точки – скачки проводимости

Данные внутри диапазона HB и LB соответствуют распределению Гаусса, рис. 5а, что подтвер-
ждается на квантильном-квантильном графике (QQ - график), рисунок 5б.

a) б)

Рисунок 5 – а) Гистограмма приращений проводимости после фильтрации и удаления скачков проводимости
при 𝑈 = 1𝐵, красная линия – аппроксимация гауссовой плотностью распределения, б) QQ - график скачков

проводимости, красная прямая – нормальное распределение

Пример определения степенных показателей представлен на рисунке 6. Степенные показатели
𝑃 (∆𝐺) ∼ ∆𝐺−𝛼−1, 𝑃 (𝑇 ) ∼ 𝑇−𝛽−1 описывают «тяжелые хвосты» асимптотики Леви распределения.

На рисунках 6а,б представлены распределения модуля изменений проводимости (разницы соседних
значений) для измерений на воздухе и в условиях высокого вакуума. Аппроксимация степенным законом
производилась на прямолинейном (в двойном логарифмическом масштабе) участке, соответствующем
скачкам проводимости, определенным после фильтрации. Распределение временных интервалов между
скачками, рис. 6в,г, также имеет степенной вид.

Распределение приращений проводимости успешно описывается смесью гауссова закона и устой-
чивого распределения Леви как в случае измерений на воздухе, так и для данных измерений в вакууме,
рисунок 7.

Оценки степенных показателей представлены в таблице 1. В условиях высокого вакуума значение
показателя 𝛼 = 0, 90 меньше 1, то есть распределение скачков имеет существенно больший разброс
значений ∆𝐺.
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a) б)

в) г)

Рисунок 6 – Степенные хвосты распределений модуля изменения скачков (а, б) и времени ожидания между
скачками (в, г). Рисунки (а) и (в) соответствуют данным измерений на воздухе при 𝑈 = 1 В; (б) и (г)

соответствуют данным измерений в вакууме при 𝑈 = 2 В

Рисунок 7 – Аппроксимация гистограммы приращений проводимости плотностью смеси гауссова закона и
устойчивого распределения Леви, а) для данных при 𝑈 = 1 В на воздухе, показатель 𝛼 = 1.6, вес гауссова
закона 𝑤𝐺 = 0.62, показатель асимметрии устойчивого закона 𝜃 = 0, б) для данных в вакууме при 𝑈 = 2 В,

показатель 𝛼 = 0.90, вес гауссова закона 𝑤𝐺 = 0.85, показатель асимметрии устойчивого закона 𝜃 = −0.17
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Таблица 1 – Cравнение степенных показателей в условиях воздуха и вакуума

Образец, среда U, В 𝛼 𝛽
Вес гауссовой
компоненты

ПМСН Ag, воздух 1 1.70± 0.05 0.50± 0.02 0.62

ПМСН Ag, воздух 1.5 1.93± 0.03 0.64± 0.05 0.61

ПМСН Ag, воздух 1.8 1.95± 0.03 0.74± 0.04 0.64

ПМСН Ag, вакуум 2 0.85± 0.11 0.45± 0.11 0.35

Плотность устойчивого распределения Леви 𝑔(𝛼,𝛾)(𝑥) в общем случае не выражается в элементар-
ных функциях. Её характеристическая функция может быть выражена формулой (1):

𝑔(𝛼,𝛾)(𝑘) =
⟨
𝑒𝑖𝑘𝑆

(𝛼,𝛾)
⟩
= exp{−|𝑘|𝛼[1− 𝑖𝛾 tan(𝛼𝜋/2) sign(𝑘)]}, −∞ < 𝑘 < ∞, (1)

где 𝛼- степенной показатель, 𝛾- параметр асимметрии, 𝑆(𝛼,𝛾)- устойчивая случайная величина.

Это стандартная характеристическая функция в форме A. Существует несколько других форм [13],
наиболее популярной из них является форма C, определенная выражением (2):

𝑔(𝑘;𝛼, 𝜃) =
⟨
𝑒𝑖𝑘𝑆(𝛼,𝜃)

⟩
= exp {−|𝑘|𝛼 exp[−𝑖𝛼𝜃(𝜋/2) sign(𝑘)]} , (2)

где 𝛼 - степенной показатель, аналогичный форме A, 𝜃- параметр асимметрии такой, что 𝜃 ∈ [−𝜃𝛼, 𝜃𝛼],
𝜃𝛼 = min{1, 2/𝛼− 1}. Параметр 𝜃 связан с параметром 𝛾 формулой (3):

𝛾 = tan(𝜃𝛼𝜋/2)/ tan(𝛼𝜋/2). (3)

Для соответствующих случайных величин 𝑆 имеет место формула (4):

𝑆(𝛼, 𝜃)
𝑑
= [cos(𝜃𝛼𝜋/2)]1/𝛼𝑆(𝛼,𝛾), (4)

где cos(𝜃𝛼𝜋/2) ≥ 0, 𝜃 ∈ [−𝜃𝛼, 𝜃𝛼], 𝛼 ∈ (0, 2].

В приложениях наиболее популярны два подкласса. Первый из них образован симметричными
устойчивыми распределениями, характеристическая функция которых представлена формулой (5):

𝑔(𝑘;𝛼, 0) ≡ 𝑔(𝑘;𝛼) = 𝑒−|𝑘|𝛼 , −∞ < 𝑘 < ∞, 0 < 𝛼 ≤ 2. (5)

В частных случаях формула (5) представляет собой гауссову плотность, формула (6):

𝑔(𝑥; 2) =
1

2
√
𝜋
𝑒−𝑥2/4, −∞ < 𝑥 < ∞, (6)

и плотность Коши, формула (7):

𝑔(𝑥; 1) =
1

𝜋(1 + 𝑥2)
, −∞ < 𝑥 < ∞. (7)

Второй подкласс состоит из односторонних устойчивых распределений (субординаторов), форму-
ла (8):

𝑔+(𝑥;𝛼) ≡ 𝑔(𝑥;𝛼, 1), 𝑆+(𝛼) ≡ 𝑆(𝛼, 1), 0 < 𝛼 < 1. (8)

Их удобнее описывать с помощью характеристической функции Лапласа. В частности, для субордина-
тора, распределенного на положительной полуоси, справедлива формула (9):

𝑔(𝜆;𝛼, 1) ≡ 𝑔+(𝜆;𝛼) =
⟨
𝑒−𝜆𝑆(𝛼,𝜃)

⟩
= 𝑒−𝜆𝛼

, 0 < 𝛼 ≤ 1, (9)

где 𝜆 - переменная Лапласа.

Характеристические показатели устойчивых распределений соответствуют значениям 𝛼, приве-
дённым в таблице 1. Согласно таблице 1, измеренные на воздухе показатели соответствуют 1 < 𝛼 < 2,
что соответствует расходимости моментов порядка 𝑚 ≥ 2, включая дисперсию. Измеренный в вакууме
показатель 𝛼 < 1 соответствует расходимости моментов порядка 𝑚 ≥ 1. Устойчивые распределения
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Леви обладают свойством автомодельности и применяются для описания систем с дальнодействующими
корреляциями и масштабной инвариантностью [13–15].

Во всех рассмотренных случаях степенной показатель 𝛽 распределения времён ожидания между
скачками проводимости меньше единицы, то есть система демонстрирует выраженную кластериза-
цию событий – скачки происходят не равномерно во времени, а своеобразными «лавинами», между
которыми наблюдаются продолжительные периоды «покоя». Подобное поведение типично для систем,
находящихся вблизи критической точки, где корреляции становятся масштабно-инвариантными, а
динамика приобретает черты самоорганизованной критичности.

По-видимому, это можно объяснить иерархической организацией проводящих путей в перколяци-
онной системе. В пленках серебра, находящихся в критической области, проводимость обеспечивается
сложной сетью туннельных переходов между металлическими кластерами. Процессы формирования
и разрыва отдельных проводящих мостиков оказываются сильно коррелированными, что приводит к
кооперативному характеру перестроек всей проводящей сети. Наблюдаемое степенное распределение с
𝛽 < 1 для времен ожидания согласуется с наличием эффекта памяти в системе [14].

Корректное статистическое описание флуктуаций проводимости в ОПС, согласованное с физи-
ческими механизмами, имеет важное значение для моделирования нейроморфных вычислительных
систем на их основе [11, 16]. Показано, что динамика проводимости в ОПС вблизи критической области
представляет собой суперпозицию гауссовых фоновых флуктуаций, обусловленных непрерывными про-
цессами (по-видимому, связанными с тепловым шумом, туннелированием зарядов и незначительными
изменениями в проводящих путях), и редких, но значительных скачков проводимости, связанных с
перестройкой структуры сети проводящих каналов.

Заключение
В данной работе предложен метод формирования островковых плёнок серебра вблизи критиче-

ской области перехода металл-диэлектрик, основанный на контролируемом отжиге исходно проводящей
плёнки путём оптимизации времени отжига. Полученные плёнки обладают фрактальной структурой с
размерностью Хаусдорфа 𝐷 = 1.6 с широким распределением кластеров по размерам. Наблюдаемый
гистерезис на вольтамперных характеристиках свидетельствует о наличии мемристивного эффекта
в ОПС, по-видимому, связанного с коллективной перестройкой нитей атомарного масштаба между
кластерами. Сравнительные исследования, проведенные в условиях высокого вакуума (10−6 Торр)
и в атмосфере воздуха, выявили различия в динамике проводимости ОПС. Наблюдаемые отличия
могут быть обусловлены изменением морфологии поверхности в результате десорбции адсорбированных
молекул газовой среды для измерений в условиях вакуума. Статистический анализ динамики флукту-
аций скачков проводимости выявил их критический характер. Показано, что динамика флуктуаций
проводимости в системе при постоянном напряжении (на воздухе и в высоком вакууме) представляет
собой смесь гауссова процесса с коррелированными полётами Леви, соответствующими редким скачкам
проводимости с расходящейся дисперсией, и степенным распределением времени ожидания между
скачками. Определены параметры статистических распределений скачков проводимости и временных
интервалов между скачками. Нахождение исследуемых пленок, соответствующее критическому состоя-
нию системы, обусловливает совокупность функциональных свойств: низкое напряжение резистивного
переключения (1–2 В), высокую чувствительность отклика ОПС к слабым электрическим воздействиям
и нелокальный во времени характер динамики проводимости. Это создает перспективы для реализации
устройств, работающих в критическом режиме на основе динамического фазового перехода флуктуаций
проводимости, для обработки сигналов с долговременными степенными корреляциями.
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