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研究成果の概要（和文）： 
近年，マイクロ・ナノ領域での幾何学的構造変化現象，磁気的微細構造変化現象を用い
たデバイス開発が行われている．本研究では，透過電子顕微鏡（TEM）その場計測手法
をこれらの研究に役立てるために，ピエゾ駆動 TEM ホルダー（TEM-STM ホルダー），磁
場印加用コイル搭載 TEMホルダー（TEM-MFホルダー）およびそのシステムを開発した．
これらを抵抗変化メモリー（ReRAM）および磁区パターンに応用し，その有用性を確認
した．ReRAM材料においては抵抗スイッチ時の導電性フィラメントの形成・消失を，ま
た磁性パターン膜においては磁場印加による磁壁移動を実時間計測により確認できた． 
 

研究成果の概要（英文）： 
In recent years, development of electronic devices is energetically investigated, where 
geometrical and magnetic mictro- and nano-structures contribute to the electronic properties. In 
this work, in-situ transmission electron microscopy (i.e. in-situ TEM) was introduced to these 
studies, where TEM image observations and electric measurements were simultaneously 
performed. To realize these experiments, special TEM holders were developed. One of them 
was a holder with a piezo actuator (i.e. TEM-STM holder), and the other was with an 
electromagnet system (named as a TEM-MF holder). Using the TEM-STM holder, formation 
and disappearance of a conductive filament inside the resistive RAM (ReRAM) layer was 
clearly observed. This result supports the “filament model” for ReRAM switching. On the other 
hand, the motion of the magnetic domain caused by the applied magnetic field generated by the 
TEM-MF holder was confirmed. Utility of in-situ TEM method was clearly demonstrated. 
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１．研究開始当初の背景 

工夫を施した透過電子顕微鏡（TEM）ホル
ダーを用いれば試料の状態を制御でき，変化
過程を動的に観察，記録，解析できる．この
「TEM その場観察」に関し，近年では TEM 外
からの試料操作，信号取り出しが行われてい
る．例えばピエゾ素子搭載ホルダーを用いた
研究など興味深い報告がある．本テーマもこ
の範疇の研究であり，電子デバイスにおける
マイクロ・ナノ領域の構造変化・磁化変化に
よる電気特性変化に注目する． 

電子デバイス分野においては，省電力性，
高集積性，高機能性の観点から抵抗変化型メ
モリー（ReRAM），磁気抵抗（MR）効果デバイ
ス，等々が研究されている．その動作メカニ
ズムについては不明の点が多く，その場 TEM
計測手法の応用は有効であると考えられる
が，現状では未だ一般的な手法となるに至っ
ていない． 
 
２．研究の目的 

次々世代デバイスの開発は，いずれもナノ
スケールでの現象が基本となっている．従っ
て電気伝導計測と TEM 観察との同時実験は，
デバイスの幾何学的要素と電気特性，ひいて
はナノスケールの物理現象との直接対比に
繋がり意義深い．しかしこの種の研究例は少
ない．特殊な TEM ホルダー，計測システムが
必要なことがその一因である．ここでは市販
の TEMを用いてこれらを可能にするために必
要なシステム開発を行うとともに，主に
ReRAM 素子， MR 素子に関しての基礎物理の
解明に応用するものである． 
 
３．研究の方法 
1) 特殊 TEM ホルダーの開発・試作：ピエゾ

素子搭載 TEM（TEM-STM）ホルダー，任意の
磁場を印加可能な微小電磁石搭載型 TEM
（TEM-MF）ホルダーを設計・試作． 

2) ReRAM スイッチに応用し，その動作解明． 
3) MR デバイスに応用し，磁場印加と磁気微

細組織の相関について動的直視． 
 
４．研究成果 
 
4-1 TEM-STMシステム開発と ReRAMスイッチ

現象の解明への応用 
 
4-1-1 研究背景と目的  

各種金属酸化物，固体電解質において，電
圧印加による抵抗変化が知られている．この
現象は，高速書換・不揮発性を有する抵抗変
化型メモリ(ReRAM)としての応用が期待され
ている．NiO や固体電解質の抵抗変化では導
電性フィラメントの形成が信じられている
が，詳細は未だ不明であり，実用化への障壁
となっている．この状況を打破するために，
抵抗変化時の微細構造の動的変化観察は重
要な研究テーマである．  
 

4-1-2 TEM-STM システムの開発 
自作のピエゾ駆動（TEM-STM）ホルダーを

装着した TEM を使用した．電極は針状 Pt-Ir
であり，この上に Ni または Cu-Ge-S 薄膜を
スパッタ成膜した．前者においては，200～
800℃の大気中酸化により NiO 薄膜を得た．
TEM 内での IV 特性の取得は，固定された
ReRAM層/Pt-Irに移動可能な別の Pt-Ir電極
を接触させて行った．その様子を in situ で
TEM 観察し CCD カメラで撮影した．システム
概念図を Fig.1 に示す． 

 
近年では TEM-STMシステムが市販されてい

るが，急激な電流増加を伴う ReRAM 研究の場
合，確実な電流制限を実行するための装置改
造が必要となる．そのため本研究では，ホル
ダーを設計・作製した．Fig. 2 に作製ホル
ダーの概観を示す．ホルダーは JEM-2010 用
に設計されており（Fig. 2a），内部には試料
-プローブの接触認識のための圧力センサー
（感度：0.1μN）を設置した（Fig. 2b）．Fig. 
2c のＡに試料，Ｂにプローブを配置する．  
 
4-1-3 NiO におけるフォーミング過程観察 

NiO フォーミング過程の同時観察結果を
Fig. 3a,b に示す．Pt-Ir の先端の NiO 多結
晶膜に電圧を印加すると約 1.0V で電流が急
増する(Fig. 3c)とともに NiO 膜の構造変化
が見られた(Fig. 3b)．変化領域の導電性は，
電流が流れ易い低抵抗状態であった．一方，
構造変化していない隣接 NiOの伝導は電圧印
加前の NiO と同等の高抵抗状態であった． 

Fig.1 TEM システム 

(a) 
 
 
(b) 
 
 
 
(c) 

Fig.2 (a) TEM ホルダー先端図，(b) 内部設

置した圧力センサー，(c) 試料取付け部 



 
構造変化領域の EDX 分析によると，周囲よ

り酸素の少ないことが分かった（Fig. 4赤丸）．
抵抗変化とフィラメント形成は NiO内の酸素
減少と関係が示唆される．またこの構造変化
は NiO を作製時の酸化温度に依存していた．
400℃以下の酸化では上記の形状変化を起こ
すが，500℃以上で酸化した試料では膜が破
壊されてしまった．これは，酸化温度によっ
て生じた，NiO の結晶成長や酸化度の違いに
よるものと考えられる． 

 
4-1-4 Cu-Ge-S 固体電解質の抵抗スイッチ 

Fig. 5 に Cu-Ge-S の同時観察の様子を示
す．Cu-Ge-S は微結晶を含むアモルファス薄
膜である(Fig. 5a)．電圧を印加したところ
＋2.6V 付近で電流が流れ易くなった．この
とき膜内には Fig. 5b に示す析出物が現れた．
その後，負側に電圧掃印すると析出物が徐々
に消え，－2.8V 付近で完全に消失した(Fig. 
5c,d)．このとき抵抗は急上昇した．Fig. 6 に
TEM 観察中の IV 結果を示す．抵抗変化と
Fig.5 の析出物の生成・消失が対応する． 

Fig.7, 8には TEM像と対応する EDX結果を
示す．電圧印加前(Fig. 7a)と印加中(Fig. 
7b)のスペクトルを比較すると，析出物領域
の Cu 強度が強くなっていた．析出物の形成
と消失は抵抗スイッチと対応しており，観察
された析出物は抵抗変化に寄与するフィラ
メントもしくはその一部であるといえる．ま
た，EDX の結果より，フィラメントは，固体
電解質中の Cu イオンが集まって形成された
Cu または銅の化合物であると考えられる． 

 
4-1-5 小括 

NiO，Cu-Ge-S を例にとり，ReRAM スイッチ
ング現象の TEM 内その場観察を行った．いず
れの場合においても，これまで信じられてい
た導電性フィラメントの形成（および後者に
おいては消滅）を，実時間実験により観察・
実証することができた．フィラメントは数十
nm 以下のサイズであり，Ni, Cu を主元素と
することがわかった． TEM 内での安定した抵
抗スイッチの実現などの問題もあるが，以上
の結果は ReRAMデバイス実現の一助となり得
るだろう．  
 

4-2 任意磁場印加用 TEM ホルダーの作製と
磁性パターンのローレンツ TEM 観察 

 

4-2-1 研究背景と目的 
 磁性デバイスはハードディスクや磁気セ
ンサ等，様々な分野で活躍している．また，
磁性 RAM (MRAM) や磁壁移動型メモリ，磁壁
論理演算素子など，不揮発性，高速性，書換
え耐性無限大の特長を持つ新規磁性デバイ
スの創出も盛んである．これらの特性は磁化

Fig.3 NiOにおけるフォーミング過程 
 (a)電圧印加前 (b)電圧印加後 (c) IV測定結果 

(a) (b) 

(c) 

Fig.4 フィラメント近傍の EDX 分析結果  

Fig.5 Cu-Ge-Sへの電圧印加中の微細構造変化 
(a)印加前 (b)正電圧 (c)負電圧 (d)印加後 

Fig.6 Cu-Ge-S の IV結果．a-dは Fig.5に対応 

Fig.7 Cu-Ge-S における析出物形成 
(a)電圧印加前 (b)電圧印加中 

Fig.8 EDX分析結果．(a), (b)は Fig.7に対応 

(a)                 (b) 



構造と密接に関わっている．本研究ではその
動作状況を直接観察・評価するローレンツ
TEM（LTEM）その場実験手法に注目した．そ
の際，従来の磁場印加方法（TEM レンズ磁場
を利用し試料傾斜により試料面内磁場を制
御）では，一軸方向の磁場印加しかできない．
そこで，本研究では磁場印加用電磁石を搭載
した TEM ホルダーを試作した．この実現によ
り，磁性体材料の更なる解析や磁性デバイス
開発に対し大きな意味を持つ．  

 
 
4-2-2 LTEM ホルダーの概要 

ホルダー先端部の概観を Fig. 9a に示す．
φ7mm の微小円環状電磁石が配置されている．
電磁石ヨーク（パーマロイ製）のギャップは
1mm であり，ここに観察試料を設置する．コ
イルに電流を流すことにより，最大 200 Oe 
(＠500mA) の磁場を出力できる．この電磁石
を二つ組み合わせて四極電磁石とし，X,Y 二
軸方向の磁場を混合することで，任意の方向
への磁場印加が可能となっている． 
 磁場印加用電磁石 (UM) と同じ形状の電
子線補正用電磁石 (LM) を重ね，電磁石の 2
層構造とした (Fig. 9b) ．UM の電子線偏向
に起因する像移動を LM により補正すること
ができる．多少の像歪は残存するが，数十 Oe
以上の磁場印加においても十分な質の LTEM
像を取得できる．また，UM 近傍には四つの電
極があり，試料の四端子抵抗測定が可能であ
る．磁気抵抗 (MR) 測定と，LTEM 像観察を同
時に行うことも可能である． 
 
4-2-3 システム開発と基礎特性 

 電磁石ヨークには軟磁性体材を使用して
いるが，磁化ヒステリシスが存在する(Fig. 
10) ．つまり電流と磁場間に一対一の対応が
取れず，制御された磁場を出力するのには工
夫が必要である．これを解決するために次の
ような PC アルゴリズムを作製した． 
 

1) 各条件でのヒステリシス形状を測定 
2) 5 次多項式フィッティング（実験式） 

3) 各条件における電流，磁場の関係につい
てデータベース作製 

4) データベースを用いて所望の磁場を出力 
 

磁場出力結果を Fig. 11 に示す．設計値 (赤
線) と出力磁場 (黒点) を比較すると，その
差は 1 Oe 以下であり，十分な磁場制御が可
能であることを確認できた． 

 
これを踏まえて，X,Y 方向の磁場の PC 混合

制御をテストした．Fig. 12 は磁場印加時の
電子線位置の多重記録写真である．中心から
の位置変化が磁場の大きさと方向に対応し
ている．Fig. 12a は X, Y 独立磁場印加の結
果を示す．どちらの方向にも 38, 30 ～ -30, 
-38 Oe の磁場を印加した．10 Oe 間隔の部分
は等間隔であり，制御された磁場が出力でき
ている．PC 制御により回転磁場を印加した図
をみると (Fig. 12(b))．一定の大きさで磁
場回転の出来ていることがわかる． 

 
 試作ホルダーの特長は 2層電磁石採用によ
る像静止機構である．この調整手順を示す． 
 
1) UM の X または Y に交流磁場を発生 
2) LM 励磁により TEM 像移動を最少に調整 
3) その際の LM 励磁条件をデータベース化 
4) データベースを利用して UM, LM を励磁 
 

(b) 

Fig.9 (a)ホルダーの概観，(b)断面図 

2mm 

Upper- 
electromagnet 

Lower- 
electromagnet 

Coils 

Specimen 

A B 

(a) 

Fig.10 異なる最大電流値を通電した際の電

磁石の磁場ヒステリシス 

Fig.11 設計磁場と出力磁場の差 

(a) (b) 

Fig. 12  X,Y磁場の(a)独立，(b)混合印加 



4-2-4 磁性デバイスへの適用 
 SiN (26 nm) /Si (100) 基板上に Fe20Ni80 試
料(30nm 厚)を，電子線リソグラフィとリフト
オフによりパターニングした．その後，KOH
エッチングにより SiN 薄膜ウィンドウ 
(200μm□) を形成し観察に供した． 
 
4-2-4-a リングパターン 
 細線内の磁壁を駆動するデバイス研究が
盛んである．特に磁壁論理素子では回転磁場
印加により細線内の磁壁を伝播させる．ただ
実際に磁壁伝播を観察した例はない．伝播の
詳細を直接観察することにより，パターン改
善など更なる機能拡張が望めると考えられ
る．ここでは回転磁場の印加による磁壁伝播
状況を直視するために，リングパターンを作
製した (Fig. 13)．40 Oe の磁場を印加する
ことで磁壁が入り，磁場方向を回転させると
磁壁がリング上を伝播する様子が確認でき
た．リップルコントラストの観察により，試
料の局所磁化方向（黒矢印）を推定できる． 

 
4-2-4-b 磁壁導入 Pad 
 磁性細線内への磁壁導入には Pad接続が有
効である．細線-Pad 間の保磁力差を利用し弱
磁場での磁壁導入を行うもので，導入磁壁を
利用した演算が試みられている．5×5μm2の
Pad に，1μm，0.5μm 幅の細線を接続したパ
ターンに X 方向の磁場を印加した(Fig. 14)．
+x 方向 100 Oe の磁場印加により一様磁化し
た状態から(Fig. 14a)ゼロ磁場に戻した後に，
反対方向への磁場を強めた．ゼロ磁場付近に
おいて細線部は+x に磁化したままであるが，
Pad 内部では-x に磁化した磁区が生じ，徐々
に大きくなった．-x 方向へ 10 Oe 印加した細
線と Pad の境界において，細線側は+x 方向の
磁区，Pad 側は-x 方向の磁区を持ち，細線と
Pad の境界で磁壁が入る様子が観察できた．
Fig. 14b は‐6 Oe 磁場印加時の LTEM 像であ
る．(B)において Pad-細線の境界に磁壁が入
っている様子が分かる．約 50 Oe で導入され
た磁壁は全て-x 方向へ抜け，一様に磁化した． 
 
4-2-5 小括  
 TEM 内で自由に磁場を印加できるホルダー
とシステムを作製した．ソフトウェア開発に
よる機能付加により，磁場を任意に変えなが
ら，像の移動をほぼ抑えられた状態で像観察

を行えた．また本ホルダーを磁性パターンに
適用し，磁壁運動の詳細を確認できた．これ
により，サブミクロンサイズにおける磁化反
転・磁壁伝播の挙動等の実時間観察への指針
が立った． 

 
 
4-3 総括 

本研究では，TEM その場計測手法を電子デ
バイス評価に応用するために， TEM-STM ホル
ダー，TEM-MF ホルダーおよびそのシステムを
開発した．これらを ReRAM および磁区パター
ンに応用し，その有用性を示した．TEM 観察
と電気測定を組み合わせた TEMその場計測手
法は，物理現象の解析に加え，電子デバイス
解析のために，今後は更に重要になってくる
と期待できる． 
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