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研究成果の概要（和文）：二元系金属酸化物を用いた抵抗変化型メモリにおける量子化コンダクタンスの発現に
関する基礎研究である。白金と酸化ニッケルからなるメモリ素子において、酸化ニッケルを特定の条件で堆積し
た場合のみ、素子への電圧印加過程でコンダクタンスの量子化が見られる。この起源は量子ポイントコンタクト
をなす導電性フィラメントであり、熱や電界によって変化することがわかった。また、この素子を還元雰囲気で
150℃以下の比較的低温で熱処理を施すと、柱状構造を有する酸化ニッケル中の欠陥である粒界に偏析している
酸素空孔のばらつきが抑制され、素子コンダクタンスの分布が低減される結果が得られた。

研究成果の概要（英文）：This is a basic study on the appearance of quantization conductance in 
resistance-change memory using binary metal oxides. In memory cells composed of platinum and nickel 
oxide, which is deposited under a specific condition, conductance quantization can be observed in 
the process of applying a voltage to the cell. It has been found that this origin is a conductive 
filament with a quantum point contact and that its shape changes by heat and electric field. 
Furthermore, when these cells are heat-treated in a reducing gas atmosphere at a relatively low 
temperature of 150C or lower, the variation of oxygen vacancies segregated at the grain boundaries, 
which are typical defects in columnar nickel oxide layers, is turn out to be suppressed, and the 
distribution of cell conductance can be reduced. 

研究分野： 酸化物エレクトロニクス

キーワード： 抵抗変化　金属酸化物　量子化コンダクタンス　コンダクタンス変動　酸素空孔

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
次世代の不揮発性メモリとして期待されている抵抗変化型メモリの動作原理は、完全には解明されていない。代
表者は白金と酸化ニッケルからなるメモリ素子で見られる、量子化コンダクタンスとよばれる特異な量子現象に
着目して、抵抗変化の起源に迫ることを試みた。さまざまな実験やシミュレーションを経て、抵抗変化現象が熱
や電界に起因して起こることを半定量的に確認することができた。また、抵抗変化特性のばらつきが、酸化ニッ
ケル中に存在する欠陥列の分布に起因し、特定の条件で熱処理をすることによりこの分布を制御し、ばらつき低
減につながる結果を得た。抵抗変化型メモリの特性ばらつき抑制手法の提示につながる成果である。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
 

高度情報化社会の基盤を支える半導体メモリが登場して四半世紀が経過した。その間、半導体

メモリの大容量化・高速化が急速に実現され、市場の需要は従来のメモリが有する動作特性では

不足しつつある。このような背景の下、低電圧駆動・小さいセルサイズ・高速動作など、優れた

ポテンシャルを有する次世代不揮発性メモリの研究が進められている。この一つの候補が、酸化

物を金属電極で挟んだ積層構造が示す抵抗変化を利用した ReRAM である。 

二元系金属酸化物を用いた ReRAM の典型的な抵抗変化特性

を図１に示す。一定の電流制限(Current limit)下素子に電圧を

印加すると、フォーミング(Forming)と呼ばれる擬似的な絶縁破

壊が起こる。その後、電圧を印加するごとに、低抵抗状態(LRS)

から高抵抗状態(HRS)への遷移であるリセット(Reset)と、その

逆遷移のセット(Set)を可逆的に繰り返す。遷移後の抵抗状態は

電圧印加をやめた状態でも維持されるため、各抵抗状態に二値

を割り当てると、不揮発性メモリとして応用可能となる。 

 
２．研究の目的 
 
抵抗変化材料となる酸化ニッケル

(NiO) を白金 (Pt) 電極で挟み込んだ

Pt/NiO/Pt 積層構造素子において、量子

化コンダクタンスに基づく抵抗変化現

象が発現しうることを見出した[1]。申請

者はこれまで、NiO のマクロレベルの酸

素組成を制御することで、NiO の酸素組

成が Pt 電極との積層構造を有する

Pt/NiO/Pt 素子が示す抵抗変化特性に大

きく影響することを明らかにした[2]。特

定の酸素組成を有する NiO を用いた素

子では、図２(a) のような二段階のフォーミングが発現すること、一段目のフォーミング (セミ

フォーミング: semi-forming)後の抵抗値の逆数が図２(b)のように量子化コンダクタンスの半整

数倍に相当すること、NiO 薄膜中の粒界(grain boundary)部に局所的な酸素空孔(Oxygen 

vacancy: VO) が見られることから図３(c)で示すフィラメントが形成されることを見出した[1,2]。 

本研究の当初の目的は、それまでの独自の成果を受けて、まず Pt/NiO/Pt 素子におけるこの

特異な抵抗変化現象に着目し、フィラメントの起源や抵抗変化の駆動力を明確にすることにあ

った。また、他の二元系金属酸化物、酸化チタン(TiO2)や酸化タンタル(Ta2O5)での量子化コンダ

クタンスの発現の有無を調べ、量子ポイントコンタクト(QPC)をなす導電性フィラメントの形成

に必要となる普遍的な条件を探索する。さらに、量子化コンダクタンスを利用した抵抗変化メモ

リの実現を目指す。 

[1] H. Sasakura et.al. Appl. Phys. Lett. vol.107 (2015) 233510. 

[2] Y. Nishi et.al. J. Mater. Res. vol.32 (2017) 2631. (Invited Feature Paper) 
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図１：抵抗変化特性の例 
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図２：Pt/NiO/Pt 素子の特異な抵抗変化 
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３．研究の方法 
 

 Pt/NiO/Pt 素子の作製にあたり、反応性スパッタで NiO 薄膜を堆積する際の酸素ガス流量を

精緻に制御したときの、素子のコンダクタンスの電圧依存から、支配的なコンダクタンスを調べ

た。また、QPC をなす導電性フィラメントを有する素子に対して加熱やパルス印加を行い、コ

ンダクタンスの変化を基に、抵抗変化の駆動力を考察した。さらに、拡散方程式に基づくシミュ

レーションを用いてリセット特性を定量的に解析した。 

 なお、本来 QPC をなす導電性フィラメントの形成位置の特定など量子化コンダクタンスの起

源に迫る実験を検討していた。しかし、素子の作製に一部研究室をまたがるものであったことが

仇となり、実験器具の一新を余儀なくされた結果、量子化コンダクタンスの発現条件の確立が極

めて困難な状況に陥る人災に見舞われた。研究の根幹となる素子が安定して作製することが難

しい以上、非本質的な時間と大幅な労力をこれ以上費やすことを断念し、別の手段をとることを

決断した。実験装置の維持管理を蔑ろにするおよそ真っ当な研究機関とは思えない劣悪な環境

が、近い将来徐々に改善されることを望みたい。 

 そこで、他材料における量子化コンダクタンスの発現条件の探索と並行して、作製した

Pt/NiO/Pt 素子に熱処理を施すことにした。 

 
４．研究成果 
 

NiO 堆積時の酸素流量が異なる Pt/NiO/Pt 素子のコンダクタンスの電圧依存を図３に示す。

(a) から(e)の順に、酸素流量が増大する。酸素流量が十分に大きいと、電圧を印加した後起こる

フォーミングは単一であるが、酸素流量がわずかに小さくなると、量子化コンダクタンス(nG0)

が発現するようになる。(d)よりもさらに酸素流量が減少すると、Gf で表す連続的なコンダクタ

ンス変動が見られるようになり(c)、さらには量子化コンダクタンスが消失しコンダクタンス変

動（主に急増）のみが見られ(b)、ついにはコンダクタンス変動すら見られずコンダクタンスは

急増する。この結果は、量子化コンダクタンスの発現はごく限られた酸素流量の範囲に限られる

ことを示唆する[3]。 

 

 

 

 

 

 

図３ NiO 堆積時酸素流量が異なる Pt/NiO/Pt 素子のコンダクタンスの電圧依存 

 

QPC をなす導電性フィラメントが存在する素子に対して、200℃(470K)まで加熱したところ、

470K 前後の時点でコンダクタンスが約 1G0だけ急減し、その後加熱を続けたところコンダクタ

ンスが漸減していく様子が見られた。また、素子に印加するパルス電圧の波高値を増大していく

と、素子のコンダクタンスが離散的に増大する量子化現象を確認した。これらの結果は、コンダ

クタンスの量子化およびコンダクタンス変動が熱に起因して消失しうること、QPC をなす導電

性フィラメントの狭窄部がパルス電圧印加によって離散的に太くなっていくことを意味する[3]。 

 

 NiO 以外の材料系を用いた抵抗変化素子としては、TiO2の他に、酸化タンタル(Ta2O5)とペロ
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ブスカイト材料である PCMO を新たに導入した。一部の素子で量子化コンダクタンスの発現が

見られることもあったが、トラブル以前の Pt/NiO/Pt に比べるとその発現確率は低く、物性や

結晶性に根差した基礎研究を着実に進めることにした。これらの成果は既に別に示す論文等で

公表しており、ここでは割愛する。 

 Pt/NiO/Pt 素子におけるリセット過程のシミュレーションの結果、ジュール熱がリセットの駆

動力として大きな役割を果たすことを確認した[3]。また、代替策としての Pt/NiO/Pt 素子の熱

処理については、種々の工夫を試みた中で、還元雰囲気中での熱処理を施すことが量子化コンダ

クタンスの発現に効果的であることが確認できた。基板となる下部電極の状態にもよるが、アル

ゴンまたは酸素雰囲気中での高温での熱処理では、電極剥がれや素子の意図しない変質が見ら

れた。そのため、より低温で十分な還元効果が見込まれる水素雰囲気中での熱処理を試したとこ

ろ、従来に比べて量子化コンダクタンスの発現確率の向上が確認された。反応性とはいえ物理的

作用の強いスパッタだけでなく、その後に還元雰囲気での低温熱処理を施し化学的作用を導入

することによって、酸化ニッケル中の粒界に偏析している酸素空孔のばらつきが抑制され、素子

コンダクタンスの分布が小さくなった結果であるものと考えられる[4]。 

[3] Y. Nishi et.al. J. Appl. Phys. vol.124 (2018) 152134. (Invited to Special Topic) 

[4] Y. Nishi, Materials Research Society Spring Meeting, CT04.05.03 (2021) 
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