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研究成果の概要（和文）：本研究は不揮発メモリに使用する相変化材料についてナノ秒領域での結晶化温度特性につい
て調べた。実験では階段パルスを用いて相変化材料を溶融、結晶化することをナノ秒領域で計測した。計算では、相変
化材料内の温度をナノ秒領域で予測した。実験の結晶化率と計算の温度分布からナノ秒領域における結晶化温度特性を
得た。試料はGe2Sb2Te5とGeTeを用いた。前者では、100%結晶化率には約300nsが必要で、結晶化温度は、100nsで約320
℃であった。一方、後者では100%結晶化率に40ns、結晶化温度は、40nsで約180℃であった。GeTeの原子が動き易いこ
とが分かり、本研究手法を確立することができた。

研究成果の概要（英文）：Nano-second dynamic crystallization temperature of phase change material, 
Ge2Sb2Te5 and GeTe were investigated using experiments with step-wise pulse and FEM simulations. After 
melting, crystallization of the materials were measured with resistance to obtain the crystallization 
yields from the change. The crystallization temperatures were estimated by associating these data. While 
the pulse width of 300ns was required for complete crystallization of Ge2Sb2Te5, 40 ns was for the 
complete crystallization of GeTe. Furthermore, while the crystallization temperature of Ge2Sb2Te5 of 
about 320 C was estimated at 100ns-pulse width, the temperature of GeTe of about 180 C was estimated at 
40 ns. The temperatures increased as the pulse widths were short. It is clear that GeTe has fast mobile 
atoms from amorphous to crystal state compared with Ge2Sb2Te5 We can estimate crystallization temperature 
in a range of nano second using this method.

研究分野： ナノテクノロジ
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１． 研究開始当初の背景 
相変化メモリ PRAM は 2009 年 9 月より

サムソン電子が携帯電話のメモリとして量

産化を始め、デバイスへの本格的応用が始ま

った。また、ST マイクロンは４GbPRAM の

素子試作結果を 2010 年の春、学会発表した。

一方、国内においても、新しい動きが出てき

た。産学連携プロジェクトである。国内大手

半導体メーカあるいはその親会社と産総研

が中心となり、昨年度から、PRAM の研究

開発を始めた。 
相変化メモリの原理はパルス印加の加熱

によりアモルファス相と結晶相を可逆的に

相変化し、その時の抵抗変化を利用するもの

である。PRAM を各種不揮発性メモリと比

較すると、PRAM が縮小化の容易さ、多値

記録などに優れた特徴を持つ。 
本研究グループは、これまでに、相変化材

料の基礎特性に加え、ラテラル型相変化メモ

リの相変化特性と低消費電力化、多値記録方

式を研究してきた。これらは､新規性､オリジ

ナリティのあるものとして提案し,特許,研究

論文として公表した。学会活動では,2008年、

MRS2008 Spring meeting(サンフランシス

コ)、2010 年 EPCOS 国際会議(ミラノ)で招

待講演を行った。国内でも,2008 年 12 月に

は、相変化記録国際会議（PCOS2008）にて

招待講演を行った。 
 
２． 研究の目的 
本研究の目的は、相変化メモリ（PRAM）の

基本特性である高速相変化メカニズムの解

明を目指し、ナノ秒領域の相変化、即ち、高

速結晶化過程の解明を行う。本研究の詳細な

目標は、①階段パルスを用いた実験による抵

抗変化の測定とシミュレーションによるナ

ノ秒領域およびナノメータ領域の結晶化温

度の解明、②各種カルコゲナイド材料の結晶

化におけるナノ秒領域における時間温度過

渡特性の予測、③上記の研究においてナノ秒

階段パルスを用いた相変化抵抗計測法の確

立、④加熱時の相変化材料物性計測、⑤ナノ

秒階段パルスを用いた加熱シミュレーショ

ン基本技術の確立、⑥ナノメートル相変化領

域制御可能な素子構造、加熱構造と多値記録

の提案である。 
 
３． 研究の方法 
本研究は主に次の二つの研究課題に分かれ

る。（１）ナノ秒領域での階段パルスを用い

た実素子の相変化の基礎特性の測定、（２）

実素子に近いモデルを用いてナノ秒領域の

相変化膜内での温度分布と結晶化温度の予

測である。 

３．１試作相変化素子 

相変化材料を検討するため、実素子を試作

して、研究を進めた。独自のラテラル型素子

をベースに電極ギャップの段差を利用して

電極/相変化材料/ヒータ構造の素子を作り、

材料の検討を行った。Si 基板上に SiO2,SiN

薄膜を付け、この上に 1μm 前後のギャップ

を持つ電極（TiN）を形成、そのギャップの

上に、研究対象の相変化膜をスパッタし、さ

らに、ヒータ層（TiSi）、キャップ層（ZnS-SiO2）

を付け、測定素子を作成した(図 1)。研究に

用いた材料は、Ge2Sb2Te5 と GeTe の 2種類で

ある。相変化材料およびヒータの膜厚は各々

約 200nm、50nm である。これらの素子は、最

初に、結晶化、アモルファス化のスイッチ特

性を計測し、素子の選別と印加電圧値などを

得る。その後、ラボビューシステムをベース

とした階段パルス印加および抵抗計測を行

った(図 2)。 

 

３．２シミュレーションによる相変化層内

温度分布の予測 

 

図 1 相変化抵抗素子作製手順(断面図) 

 

図 2 階段パルスによる相変化実験 



シミュレーションには、コムソルマルチフ

ィジックスプログラムを用いた。素子モデル

を図 3に示す。上述した構造を計算モデルと

した。電極間に階段パルスを用いて、相変化

材料を最初に溶解し、その後、僅かの電流を

印加して結晶化する2段階加熱プロセスを採

用した。この計算での重要なポイントは素子

を構成している材料の物理量をできるだけ、

正確なものを与えることである。本研究で用

いた物理量を表 1に示す。 

相変化膜内の温度分布は一様でなく、電

極・ヒータ間で分布している。熱拡散が電極

やヒータで大きく、膜中心部が最大温度とな

り、第 2パルス印加時間により結晶化がおこ

なわれる。図 4は階段パルスとその第 2パル

ス終了直後の温度分布(計算)を示す。 

 

４．実験および計算結果 

４．１相変化実験 

（１）Ge2Sb2Te5 相変化材料の場合 

階段パルスの第 1 パルス 11V(20ns)、第 2 パ

ルス 4V として、第 2 パルス印加時間を 0 か

ら 500ns に徐々に変えて行き、抵抗値の変化

を計測した。この結果を図５に示す。図は、

第 2 パルスの印加時間を長くしていくと、抵

抗値を徐々に小さくすることができた。これ

は、第 2 パルス印加時間を長くすると、相変

化材料内の温度が徐々に低下しながらもあ

る程度の温度に保たれ、結晶化領域が拡大す

る。また、シミュレーションの結果は図４に

示した。第 2パルスの印加時間を長くすると、

最大の加熱領域が電極とヒータ間の相変化

層中心部に電極あるいはヒータ層に沿った

形で起きる。これより、結晶化は電極・ヒー

タ間中心から両部分に向かって進むことが

想像され、抵抗 R は、結晶化領域の厚さを lc
およびアモルファス領域の厚さを la とする

と次のように表すことができる。 

S
l

S
l

R a
a

c
c         (1) 

ただし、 ac  , はそれぞれ結晶、アモルファ

ス時の抵抗率、S は有効電流経路の断面積で

ある。この仮定を本結果に適用すると、結晶

化およびアモルファス領域の厚さが推定で

きる。抵抗が最小になった時を、結晶化率

100％とすると、図５に示す結晶化率変化を

得た。これと、シミュレーションによる温度

の変化とを対比し、結晶化温度を予測すると

図 3 有限要素法による電流加熱温度計算

シミュレーションモデル  

 

表 1 シミュレーションに用いた材料特性 

 

 
図４ シミュレーションで使用した階段

パルスと温度分布(材料：Ge2Sb2Te5), (a) 
パルス形状, (b) 第１パルスのみの場合, 
(c)第 2 パルス 50 ns 後, (d) 300 ns 後の温

度分布(計算).  

 

 

図 5 第 2 パルス幅による抵抗および結晶

化率変化（GST の場合）  

 



図 6 の温度分布と結晶化領域が得られ、さら

に、第 2 パルス幅に対する結晶化温度が図 7
のように得られる。これより,少なくとも結晶

化時間に 200ns 程度が必要であることが分

かる。温度は結晶化時間が短いと、高くする

必要があることが分かる。 

（２）GeTe 相変化材料の場合 

Ge2Sb2Te5 の場合と同様に、試料を作成し、

実験を行うと、図 8 に示すように第２パルス

印加時間に対する抵抗および結晶化率を測

定ることができた。さらに、シミュレーショ

ンにより結晶化領域を予測すると図 9を得る。

これより、結晶化時間に対する結晶化温度を

求めると図 7 を得る。 

（３）活性化エネルギ 

結晶化過程を Ge 原子が Te あるいは Sb 原子

のフレーム原子との相対位置がアモルファ

スサイトから結晶化サイトに移動して結晶

化すると仮定すると、結晶化確率 P を活性化

エネルギ Ec、温度 T、ボルツマン定数ｋおよ

び格子振動数 を用いて次のように与えられ

る。 

)exp(~
kT
E

P c       (2) 

式(2)は、1 個の Ge 原子が結晶化サイトに移

行するための平均時間を示している。従って、

第２パルス時間が設定されているので、結晶

化温度から活性化エネルギが算出できる。

（１）と（２）のデータより、図 10 が得ら

れる。これから、活性化エネルギは GeTe の

方が、基板温度 200℃の場合、0.13eV 小さい

ことが分かる。このことより GeTe の方が高

速スイッチングに適した材料であることが

言える。 

 

図 6 結晶化領域の算出結果(a) 第 2 パルス

幅 50 ns, (b) 100 ns, (c) 200 ns.  

 

 

図 7 第 2 パルス幅に対する結晶化温度 

 

図8 第2パルス幅による抵抗値と結晶化率

の変化 

 

 

図 9 結晶化率と GeTe 内温度分布から推測

した結晶化領域(グリーン部分)、(a)第 2 パル

ス幅 20ns,(b)30ns,(c)40ns.  

 

 

図 10 結晶化温度に対する相変化材料の活

性化エネルギ  

 



以上まとめると、階段パルスを用いて、相

変化材料を溶解し、結晶化させる手法を用い

て、ナノ秒領域の結晶化温度および結晶化率

について実験及びシミュレーションを行っ

た。その結果、以下のことが分かった。 

（１） Ge2Sb2Te5 の相変化材料の場合 

①結晶化する温度がナノ秒領域、20ns では

約 470℃、100ns では約 330℃、200ns で

は、約 280℃の温度が必要である。 
②100%結晶化するには 300ns が必要で、

その時の温度は 220℃が必要である。 
③活性化エネルギは、200℃で 0.65eV であ

る。 
高速応答には適しない材料であることが分

かった。 
（２） GeTe 相変化材料の場合 
①ナノ秒領域での結晶化温度は、20ns で約

530℃、30ns で約 320℃、40ns で約 180℃
の温度が必要である。 
②100%結晶化するには 40ns が必要で、そ

の時の温度は 180℃が必要である。 
③活性化エネルギは、200℃で 0.52eV であ

る。 
高速応答に適した材料であることが分かっ

た。 
上述のように、当初提案した階段パルス

を用いた実験と加熱シミュレーションによ

りナノ秒領域の結晶化温度を予測でき、相

変化材料の高速応答に対する要素技術が確

立できた。 
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