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§１ 研究実施の概要 
 

（１）実施概要 

 ゲート電極から金属原子（イオン）を供給し、ソース・ドレイン電極間をショートさ

せることで動作する３端子型不揮発性デバイス「アトムトランジスター」を開発する。

本プロジェクトを開始する時点で予備的な実験結果が得られていたｎ型動作（正のゲ

ート電圧印加でオン動作）では、１）動作電圧０.５Ｖ以下、オンオフ比 8桁以上、ス

イッチング時間１ナノ秒以下などの動作特性の実現（長谷川Ｇｒ）、２）金属原子（イ

オン）の酸化・還元とその拡散、ならびに伝導経路の微視的構造の解明（山口Ｇｒ（実

験）、渡邉Ｇｒ（理論））に関する研究を実施した。また、将来的な CMOS 代替を目指す

上で必要な、３）ｐ型動作（負のゲート電圧印加でオン動作）をする３端子型素子の

開発に、全Ｇｒで取り組んだ。 

 ｎ型動作では、イオン拡散層（Ta2O5）の薄膜化によるゲート電圧の低減、ならびに、

ソース電極とドレイン電極間隔の縮小化（絶縁用 SiO2 膜の薄膜化）によるソース・ド

レイン電極間の短絡に必要な金属核サイズの微小化を図ることで、プロジェクト開始

時で２Ｖ以上であった動作電圧の低減を目指した。加えて、本プロジェクトにおいて

酸化タンタル膜中には水が解離して吸着した OH 基やプロトンが安定に存在しており、

それらの存在によって金属原子の酸化･還元や拡散が容易になることが判明した。この

知見を基に、OH 基やプロトンを取り込みやすい膜密度の小さい酸化タンタル膜を用い

た素子の試作を進めた結果、前述の対策と併せて、ゲート電極材料に銀を用いた素子

で、動作電圧 0.3Ｖ以下、オンオフ比５桁での不揮発性の連続動作を実現した。 

 なお、ゲート電極材料に銅を用いた素子でも 0.3Ｖでの不揮発性のオン動作を実現し

たが、-1.5Ｖのオフ電圧を要した。プロセス開発では、当初、集束イオンビーム（FIB）

を用いた側壁ゲート構造作製を行っていたが、集積化に適したドライエッチングによ

る素子作製手法の確立を行い、上記動作の実現に繋げた。 

 スイッチング現象の実験的解明（山口Ｇｒ）では、電圧印加下でのＸＰＳ測定手法の

開発を行い、ゲート電極/酸化タンタル界面における金属原子の酸化・還元反応のその

場観察を実現した。その結果、上述のプロトン依存性に加えて、ゲート電極からの金

属イオン供給に必要な電圧が銅イオンを用いる場合には 0.2Ｖ程度であることを見い

だした。これは 0.2Ｖまでなら動作電圧を下げられることを意味しており、銅をゲート

電極材料に用いた場合に観測された最小動作電圧（0.3Ｖ）とも一致している。 

 理論的解明（渡邉Ｇｒ）では、結晶に加えてアモルファスの酸化タンタルにも適用可

能な第一原理計算プログラムの開発を行い、数原子幅のサイズでも金属フィラメント

が十分な伝導度を有すること、前述の OH基の存在がイオン拡散の障壁を下げることな

どを明らかにした。また、酸素空孔制御型素子の開発では、酸素空孔の移動によって

還元されたタンタル原子が伝導経路を構成すること、酸素比率が低いほど酸素イオン

の移動が容易になることなどを明らかにし、素子作製プロセスへの開発指針を示した。 

 このほか、伝導経路（金属フィラメント）の微視的構造の電子顕微鏡観察、ゲート電

圧に依存した伝導領域形成と消滅の原子間力顕微鏡観察など、動作メカニズムの検証

に関する実験を行った（長谷川Ｇｒ）。 

 ｐ型動作をする３端子型素子の開発では、酸素イオンの移動制御による動作の実現を

目指した。上述の理論的予測を基に、酸素比率の低いアモルファス酸化タンタル膜を

用いて素子作製を行った。その結果、-20Ｖ以上のゲート電圧を用いた場合に、オンオ

フ動作（オンオフ比：２桁）が観測されたが、繰り返しは数回止まりであった。ｐ型

動作では、チャネル領域における酸素イオンが増えることでオン状態を実現する。酸

素イオンを過剰にするには大電圧が必要となることに加えて、不可逆的な構造変化が

起こってしまっていることが想像された。このため、酸素イオンが比較的移動し易い

材料をイオン拡散材料に用いた素子作製も進めたが、動作実証にまでは至らなかった。 
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（２）顕著な成果 

＜優れた基礎研究としての成果＞ 

 

１．原子移動制御型３端子素子動作の実証 

概要： 

 イオン拡散材料として酸化タンタルを、ゲート電極材料として銀、銅を用いた素子で、ゲート電

圧領域に依存した揮発性（２Ｖ以下）･不揮発性（２Ｖ以上）の選択動作が可能であることを見

いだした。動作電圧が大きいものの、いずれの動作でも、低リーク電流（3x10-5pA/nm2）で高

オンオフ比（106〜108）であった（原著論文２、同論文で応用物理学会論文賞を受賞）。その後、

素子構造とプロセスの最適化を進めた結果、低リーク電流、高オンオフ比を維持した上で、

0.5Ｖ以下での不揮発性の繰り返し動作に成功した（論文執筆中）。 

 

２．電圧印加下での XPS測定の実現 

概要：  

 ＸＰＳ測定可能な上部薄膜電極を有する素子構造の開発により、電圧印加下でのＸＰＳ測定

を実現した。同測定手法により、上部電極/イオン拡散層（酸化タンタル）界面における酸化・

還元反応のその場ＸＰＳ測定を実施した結果、電圧印加に伴ってタンタル原子の酸化・還元

状態が変化する様子が観測された。その際、酸化過程に不連続性が観測されたが、プロトン

を添加した酸化タンタルを用いると、スムーズに酸化反応が起こることが分かった。これらは、

その場ＸＰＳ測定を行うことで初めて分かる知見であり、論文発表を行った。（原著論文５） 

 

３．アモルファス材料における電子状態･イオン拡散経路の第一原理計算の実現 

概要：  

 アモルファス材料に適用可能な第一原理計算プログラムの開発を行い、金属イオンの拡散過

程や伝導経路の微視的構造の解明(原著論文１５)を可能にした。金属イオンの拡散過程では、

酸化タンタルの粒界にある OH 基がイオン拡散の活性化障壁を劇的に下げることを見いだし

た。また、伝導経路の微視的構造の解明では、酸素空孔制御型素子における伝導経路が、

従来信じられていた酸素空孔鎖ではなく、還元されたタンタル原子によって構成されているこ

とを初めて明らかにした（原著論文 16）。 

 

 

＜科学技術イノベーションに大きく寄与する成果＞ 

 

１．抵抗変化素子（２端子素子）のオンオフ比向上（２桁→５桁）の実現 

概要：  

 酸素空孔を制御する抵抗変化素子（２端子）は次世代メモリ素子として期待されているが、オ

ンオフ比が小さい（2桁程度）という欠点がある。本プロジェクトでは、3端子素子開発の過程で、

酸化タンタル層と金属電極の界面に薄いシリコン酸化膜層があると、高いオンオフ比（6 桁）を

保ったままで２端子の繰り返し動作が可能であることを見いだした。さらに、その理由が、酸化

タンタル中に形成される電界をシリコン酸化膜が動的に吸収緩和していることを明らかにした。

（論文投稿準備中） 

 

２．低電圧･低プログラミング電流での不揮発性３端子動作の実現 

概要：  

 抵抗変化素子（２端子）を利用した FPGA の開発では、オンオフ比の高い金属フィラメント制

御型が用いられているが、オンオフ動作時の消費電力（プログラム電流、〜µＡ）の低減が課

題である。本プロジェクトで実証した 0.5Ｖ以下での不揮発性３端子型動作では、プログラム電

流（ゲート電流）はpAのオーダーであり、本素子をFPGAの開発に応用することで、消費電力

の大幅削減が可能になる。 



 

 - ４ - 

 

３．アモルファス材料に適用可能な第一原理計算プログラムの開発 

概要：（200 字程度） 

 アモルファス材料中におけるイオン拡散過程や電子状態に関する知見は、抵抗変化素子や

固体電池の研究開発における指針を得る上で極めて重要である。本プロジェクトでは、OH 基

が吸着した表面では拡散が容易になるという第一原理計算結果に基づき、素子開発を進め

た結果、低電圧での動作実証に至った。電圧印加下でのイオン拡散過程の計算も可能にな

りつつあり、本プロジェクトで開発した手法は今後広く用いられることが期待される。 
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§３ 研究実施体制 
（１）研究チームの体制について 

 

①「長谷川」グループ  

研究参加者 

 氏名 所属 役職 参加時期 

○ 長谷川 剛 物質・材料研究機構 国

際ナノアーキテクトニクス

研究拠点 

主任研究者 H21.10～H27.3 

 鶴岡 徹 同上 MANA研究者 H21.10～H27.3 

＊ 伊藤 弥生美 同上 特別研究員 H22.4～H25.3 

H25.10～H27.3 

＊ 大野 武雄 同上 ポスドク研究員 H22.4～H24.3 

＊ 平本 俊郎 同上 招聘研究員 H22.1～H27.3 

＊ Wang Qi 同上 ポスドク研究員 H23.2～H26.8 

＊ 橋本 祐子 同上 研究業務員 H23.3～H26.3 

＊ Nayak Alpana 同上 ポスドク研究員 H24.4～H26.3 

＊ 元木 美保子 同上 派遣職員 H25.5～H26.3 

 

研究項目 

・アトムトランジスターの開発 

・相補的動作の実現（素子開発と動作実証） 

 

②「山口」グループ  

研究参加者 

 氏名 所属 役職 参加時期 

○ 山口 周 東京大学工学系研究科 教授 H21.10～H27.3 

 三好 正悟 同上 助教 H21.10～H27.3 

＊ 土屋 敬志 同上 特任研究員 H22.4～H24.3 

＊ 伊藤 弥生美 同上 学術支援職員 H25.4～H25.9 

 原 将之 同上 D1 H26.4～H27.3 

 

研究項目 

・スイッチング現象の実験的解明 

･相補的動作の実現（材料の実験的探索） 

 

③「渡邉」グループ  

研究参加者 

 氏名 所属 役職 参加時期 

○ 渡邉 聡 東京大学工学系研究科 教授 H21.10～H27.3 

 多田 朋史 東京大学工学系研究科 

東京工業大学元素戦略

研究センター 

助教 

准教授 

H21.10～H24.12 

H25.1～H27.3 

 山本 貴博 東京大学工学系研究科 助教 H21.10～H23.3 

＊ 肖 波 同上 特任研究員 H23.4～H26.10 

 笠松 秀輔 同上 D2-D3 H23.4～H25.3 

 谷口 昂平 同上 M1-M2 H23.4～ H24.9 

＊ 俵 有央 同上 学術支援専門職員 H23.6～H26.9 
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 安藤 康伸 同上 助教 H25.5～H27.3 

 

研究項目 

・スイッチング現象の理論的解明 

･相補的動作の実現（材料の理論的探索） 

 

 
（２）国内外の研究者や産業界等との連携によるネットワーク形成の状況について 

（研究チーム外での連携や協働についてご記入ください。ライフ分野では臨床医等を含みます。） 

 
･側壁ゲート構造の作製に関して、本CREST領域の松井チームに、ヘリウムイオン顕微鏡によ

るダメージレス加工の可能性を検証するための実験協力を依頼。 

･ゲート電極から供給する金属イオンの量をゲート電圧で規定する要素技術開発において、基

礎的な研究内容に関して、ドイツ･アーヘン工科大学のグループと共同研究を実施。 

･ドライエッチングによる側壁ゲート構造作製に関して、物材機構のMANAファウンドリ（責任者：

生田目俊秀）に協力を依頼。 
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§３ 研究実施内容及び成果  
 

3.1 長谷川グループ（物質・材料研究機構）  

 

（1）アトムトランジスターの開発 

（開発目標） 

本研究項目では、金属イオンの拡散とその酸化・還元反応を制御することで動作する３端子型不

揮発性素子（正のゲート電圧印加でオン状態となるｎ型動作素子）の開発を行う。図１に、その動作

模式図を示す。ｎ型動作素子では、

動作電圧が高い（オン電圧：４Ｖ、オ

フ電圧：-20Ｖ）ものの、本プロジェク

ト開始時点で予備的な動作実証に

成功していた。このため、動作特性

の向上に主眼を置き、動作電圧：0.5

Ｖ以下、オンオフ比：108以上、ゲート

リーク電流：10pA/nm2以下、スイッチ

ング時間：１ns 以下の目標を設定し

た。 

 

（開発指針） 

 動作電圧の低減では、不揮発性のオン状態を実現する電圧（以降、オン電圧と表記）が、イオン

拡散層（Ta2O5）の膜厚に依存する結果（図２）が早い段階で得られたことから、Ta2O5膜の薄膜化を

進めることとした。併せて、ソース・ドレイン電極間隔の縮小化を行うこととした。ソース・ドレイン電極

間に伝導経路を形成するのに必要な金属核のサイズが小さくなれば、金属核の形成と消滅が容易

になり、オン電圧に加えてオフ電圧の低減も実現できると考えた。また、スイッチング動作における

格子歪みも小さくなることで、繰り返し耐性の向上もはかれると期待した。本開発指針を図３に模式

的に示す。 

 

 

 オンオフ比の向上では、素子構造ならびに素子作製プロセスの開発によって、ゲート、ソース、ド

レインの各電極間の絶縁性を確保することとした。これを実現するための素子作製プロセスと素子

構造の開発に取り組んだ。（ｎ型動作素子では、金属核によって伝導経路が形成されるため、オン

抵抗は十分に低い。よって、オフ抵抗を如何に高くするかが高オンオフ比実現の鍵となる。） 

 

 ゲートリーク電流の低減では、ゲート電極とソース・ドレイン電極間の絶縁性確保が課題になる。

初期状態における絶縁性は、イオン拡散層となる Ta2O5 層の膜質を確保することで実現できる。こ

れに加えてアトムトランジスターでは、オン動作の度に金属イオンがゲート電極からTa2O5層に供給

されることになる。必要以上の金属イオンがTa2O5層に供給されるとTa2O5層自身に電子伝導性が

図１ アトムトランジスターの動作模式図 

 

  図２ 膜厚保依存性             図３ 素子開発の指針を表す模式図 
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発現したり、ソース・ドレイン電極間に形成された金属

核がフィラメント成長してゲート電極と短絡してしまった

りする（図４参照）。これらの不具合の発生を防ぐために

は、如何にして必要以上の金属イオンを Ta2O5層に供

給しないかが鍵となる。本研究では、ゲート電極の薄膜

化を始めとする方策を試みた。 

 

 高速動作の検証では、高速動作の測定が可能な測

定系の整備を行い、動作メカニズム的に類似の金属フィラメント成長型の２端子素子を用いて、そ

のスイッチング時間を測定した。３端子動作（金属核形成）は、２端子動作（金属核形成+フィラメント

成長）の一部の現象を用いていることから、２端子動作のスイッチング時間と同等かそれ以下と期

待される。 

 

（研究成果/不揮発性３端子動作） 

 以上の開発指針、ならびに、後述するスイッチング現象の解明（長谷川グループ、山口グループ、

渡邉グループ）による知見と併せて素子構造の開発と動作特性評価を進めた。その結果、銀をゲ

ート電極材料とする３端子型素子において、動作電圧：0.3Ｖ以下、オンオフ比：５桁、ゲートリーク

電流：測定限界以下（1ｘ10-5pA/nm2 以下）での動作実証に成功した。図５に、動作結果の一例を

示す（スイッチング回数：200回）。オン電圧、オフ電圧ともに一定程度のバラツキがあるものの、スイ

ッチオンは 0.2Ｖ程度で、スイッチオフは-0.08Ｖ程度で実現されていることが分かる。また、オンオ

フに必要な電圧走査幅は 280mV 程度であり、この間に５桁の電流変化があることから、本動作に

おけるＳＳ値は 56mV/dec と考えることができる。 

 

 
図５ 不揮発性３端子動作結果（Ag/Ta2O5(16nm)/Pt, SiO2(3.5nm), Pt 素子） 

 

 上記の動作実証は、Ta2O5 層の薄膜化（16nm）、ソース・ドレイン電極間の SiO2 膜の薄膜化

（3.5nm）に加えて、以下で述べるTa2O5層の低密度化とTa2O5層/ソース・ドレイン電極界面構造の

最適化を推進することで実現できた。 

 

 酸化・還元反応の Ta2O5 層の膜密度依存性を評価した結果、膜密度が小さいほど、ゲート電極

/Ta2O5 層界面における酸化・還元反応が低電圧で起こることが判明した（長谷川グループ）。プロ

トンの存在によって酸化・還元反応がスムーズに起こることを捉えたその場ＸＰＳの測定結果（山口

グループ）、OH 基の存在が金属イオンの拡散を容易にすることを示した第一原理計算結果（渡邉

グループ）と併せて考えると、膜密度の小さい Ta2O5層ほどプロトンや OH 基を取り込みやすく、低

電圧での酸化・還元反応やイオン拡散が可能になると判断された。このため、膜密度の小さい

Ta2O5 層を素子作製に用いることにした。具体的には、当初用いていた RF スパッタに加えて、EB

蒸着によるTa2O5膜を作成し、その膜密度を評価した。その結果、RF スパッタによるTa2O5膜の膜

密度は 7.6 g/cm3、EB 蒸着による Ta2O5膜の膜密度は 7.1g/cm3であった。膜密度が小さい EB 蒸

着による Ta2O5膜を用いて素子を作製した結果、図５に示す動作結果を得ることができた。 

 

図４ フィラメント成長による誤動作 
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 Ta2O5 層/ソース・ドレイン電極界面は、スイッチング動作において伝導経路の形成と消滅が起こ

る重要な箇所である。同界面は、ソース・ドレイン電極を含む多層膜に対して集束イオンビーム

（FIB）で加工した断面に Ta2O5層を蒸着することで形成していた。この際、イオンビームで削られた

電極材料（Pt）や SiO2 の一部が加工した断面に再付着することで、ソース・ドレイン電極間の絶縁

性が低下したり、金属イオンの供給が妨げられて３端子動作を実現できないことが分かった。この

ため、理想的な界面構造を有する側壁ゲート構造作製プロセスの開発を進めて来た。その結果、

集積化に適したドライエッチング法を用いた作製プロセスの確立に成功した。図６に、FIB によって

側壁ゲート構造を作製した素子とドライエッチングによって側壁ゲート構造を作製した素子の断面

TEM 写真を示す。（FIB によって加工した素子は、再付着などの不具合が顕著に見える例を敢え

て示した。歩留まりは低いが、FIB で加工した素子でも３端子動作が可能であることは実証･報告済

み。）FIB による加工では、ソース、ドレイン電極のエッジが丸みを帯びてしまい、再付着に加えて、

ソース・ドレイン電極間隔が実効的に大きくなってしまうという課題もあった。すなわち、オン状態の

実現には大きな金属核の形成が必要となり、その結果、オフ動作に大きな電圧が必要となるなどの

不具合が発生していたものと考えられる。図６ｂでは、ドライエッチングによってエッジの形状が保た

れて実効的なソース・ドレイン電極間隔が狭くなっている（設計通りである）ことが分かる。この素子

で良好な３端子動作が実現できたことは、小さい金属核の形成によるオンオフ動作が良好な繰り返

し動作実現の鍵であったことを示しており、当初の開発指針が正しかったことを意味している。 

 
図６ 素子断面の TEM観察像 (a)FIB 加工断面、(b)ドライエッチング加工断面 

 

 以上の研究を実施することにより、動作電圧：0.5Ｖ以下、オンオフ比：５桁、ゲートリーク電流：検

出限界以下での連続動作に成功した。図７に、3500回スイッチングさせた場合のオン電圧とオフ電

圧の分布、ならびに、オン抵抗とオフ抵抗の推移を示す。なお、この測定では、ゲート電圧を-0.12

Ｖと 0.3Ｖの間で走査した。オン抵抗が十分に下がらなかった走査が散見されるが、概ね良好にス

イッチングした。なお、本素子のチャネル幅は 10µｍであり、チャネル幅の縮小によってオフ抵抗が

さらに下がり、オンオフ比が向上するものと期待できる。 

 
図７ 3500 回スイッチングさせた場合のオンオフ電圧値(a)とオンオフ抵抗値(b)の分布 

 

 

 以上で述べたｎ型動作素子の開発推移を、図９に纏めた。Ta2O5 膜の薄膜化とソース・ドレイン電

極間の SiO2膜の薄膜化によって動作電圧の低減が可能であることが分かったが、FIB 加工時にソ
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ース・ドレイン電極のエッジが丸くなるなどして実効的なソース・ドレイン電極間隔が設計通りには狭

まらなかった。このため、（必要以上に大きな金属核の形成が必要となり、）オフ動作に大きな電圧

が必要となるなどした。ドライエッチングによる側壁ゲート構造作製、膜密度の小さいEB蒸着による

Ta2O5 膜の採用によって、0.5Ｖ以下での不揮発性３端子動作を最終的に実現した。なお、銅をゲ

ート電極材料に用いた素子構造の作製も行ったところ、0.3Ｖ程度でのオン動作が確認できたが、

オフ動作に-1.2Ｖ程度の電圧が必要であった。測定数が少ないため、素子作製と動作特性解析を

進めているところである。 

 

 
図９ ｎ型動作素子の研究開発の推移を示す図 

 

 

（研究成果/スイッチング時間の検証） 

 本プロジェクトでは、スイッチング時間の測定系整備を行い、金属フィラメントの形成と消滅を制御

して動作する２端子素子のスイッチング時間を測定した。３端子動作（金属核形成）は、２端子動作

（金属核形成+フィラメント成長）の一部の現象を用いていることから、２端子動作のスイッチング時

間と同等かそれ以下と期待される。このため、２端子素子のスイッチング時間測定から、３端子素子

の動作速度の限界をある程度見積もることができる。 

  

 図１０に、開発した測定系の模式図とスイッチング時間測定に用いた２端子素子の光学顕微鏡写

真を示す。高周波の入力が可能な素子構造とした結果、1ns 以下の精度でスイッチング時間の測

定が可能なことが分かった。同測定系を用いて Cu/Ta2O5(15nm)/Pt-２端子素子のスイッチング時

間（オン動作）を測定した。その結果、3Ｖのスイッチング電圧を用いた場合、1ns以下の時間でオン

動作が起こっていることが分かった。図１１に、その測定結果を示す。なお、スイッチング時間は、パ

ルス電圧入力（図中、青線）と電流（図中、赤線）の立ち上がりの時間差として計測される。 

 

 本測定系を用いて、スイッチング時間（２端子素子）の電圧依存性を評価した。その結果を図１２

に示す。スイッチング時間は印加電圧に対して指数関数的に短くなる。この測定結果に対して、イ

オン拡散が律速過程となる場合と金属核形成が律速になる場合について、それぞれ実験結果を

説明できるか理論的に検証した。その結果、いずれの場合でも指数関数的な特徴は再現できるも

のの、イオン拡散を律速とした場合には、拡散するサイト間の距離を実際の原子間距離の１０倍以

上に仮定しないと実験結果を説明できないことが判明した。これに対して、金属核の形成を律速過

程とした場合には、現実的な値でフィッティング可能であった。これらのことから、２端子素子の動作

においては、金属核の形成が律速過程となっていることが分かった。 

 

 ２端子動作（金属核形成+フィラメント成長）の律速過程が金属核形成過程であると判明したこと

から、３端子動作（金属核形成）のスイッチング時間は、理想的には、２端子のそれと同等であると

期待される。３端子素子の場合、図１０に示した様な高周波対応の素子構造の作製が現在のところ

困難である。このため、100ns 程度の時間分解能でしか測定が行えない可能性があるが、今後、３

端子素子でのスイッチング時間の測定を行い、動作速度の限界を明らかにしていく予定である。 
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図１０ 動作時間測定系の模式図と測定に用いた２端子素子の写真 

 
図１１ スイッチング時間測定結果         図１２ スイッチング時間の電圧依存性 

 

 

 

（当初予想しなかった研究成果/揮発性･不揮発性選択動作） 

 アトムトランジスターの動作では、当初、ゲート電極から供給した金属イオンがソース・ドレイン電

極近傍で還元されて伝導経路を形成するものと考えていた。還元析出した金属原子は、逆極性の

電圧を印加して再イオン化しない限りチャネル領域に安定に存在する筈なので、アトムトランジスタ

ーは「不揮発性」動作をするものとして、研究を開始した。しかし、用いるゲート電圧領域に依存し

て、揮発性と不揮発性の選択動作が可能であることが判明した。 

 

 図１３に、揮発性動作と不揮発性動作の測定例を示す。この測定例では、ゲート電極材料として

銅を用いた。また、Ta2O5層の膜厚は20nmであり、RF スパッタで成膜した。図１３aではゲート電圧

を0〜1.5Ｖの間で走査した。その結果、1.3Ｖ付近でスイッチオンとなったが、電圧が0Ｖになる前に

0.7Ｖでオフ状態に戻ってしまった。この操作ではゲート電圧が 0Ｖでは常にオフ状態にあるので、

この素子動作は揮発性と捉えることができる。なお、この揮発性動作におけるオンオフ比は106であ

る。一方、ゲート電圧を0〜3Ｖの間で走査した図１３ｂでは、1.4Ｖで大きな電流変化（6桁）が観測さ

れた後、2.7Ｖでさらに２桁の電流増加が観測されている。図１３ｃに、揮発性動作と不揮発性動作

のそれぞれについて、観測されたオン電圧とオフ電圧の分布を示す。概ね２Ｖ以下の電圧を用い

た場合には揮発性動作が、２Ｖ以上のオン電圧を用いた場合には不揮発性の動作が観測された。 
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図１３ 揮発性･不揮発性選択動作結果 

 

 揮発性･不揮発性選択動作について、各動作における伝導経路の微視的構造について検討を

行った。不揮発性動作については、正のゲート電圧でオン状態となり、負のゲート電圧を印加しな

い限りオフ状態を実現できないことから、金属原子（イオン）の酸化・還元反応によって金属核の形

成と消滅が制御されているものと考えて間違いない。一方、揮発性の動作では、オン動作もオフ動

作も正のゲート電圧を印加した状態で起こる。このため、当初、ソース・ドレイン間領域における金

属イオンの濃度が一定値に達することで伝導経路が形成されるものと考えた。例えば、Ta2O5（結

晶）では、銅イオンを内包することで、Ta2O5のユニットセル列が伝導経路となり得ることが第一原理

計算でも示されている。しかしながら、その後、Ta2O5（アモルファス）では高い伝導度が期待できな

いことが明らかになった。（詳細は、渡邉グループの研究成果で述べる。）もうひとつの可能性とし

て、小さなゲート電圧では不安定な金属核しか形成されず、ゲート電圧が小さくなり廻りの金属イオ

ン濃度が下がることで形成された金属核が消滅してしまうメカニズムが考えられる。揮発性のオン状

態は電圧を印加し続けないと保持できない。このため、断面ＴＥＭ観察などによる実験的解明が直

ちには難しいが、今後、さらに検討を進めていく予定である。 

 

（２）スイッチング現象の解明 

 本研究項目では、素子構造の最適化をはかる上で必要な知見を得ることを目的として、ゲート電

極から供給した金属イオンによる伝導経路の形成と消滅、および、伝導経路の微視的構造に関す

る実験的研究を行った。 

 

（研究成果/伝導経路の形成と消滅） 

 伝導経路の形成と消滅に関する研究では、導電性カンチレバーを搭載した原子間力顕微鏡（Ｃ

−ＡＦＭ）を用いて、ゲート電圧印加によってチャネル領域に伝導領域が形成される過程の観察を

目指した。図１４に、用いた観察系の模式図を示す。ゲート電極（銅）の上部に Ta2O5 層を形成し、

さらにその上部に白金電極（ソース電極に対応）をパターン形成した。 

 

 ゲート電極に正の電圧を印加すると、ゲート電極から銅イオンが Ta2O5 層に供給され、上部の白

金電極に向かって拡散する。その結果、白金電極近傍における銅イオン濃度が上昇し、金属核の

形成などによって伝導度の高い領域が形成される。電位勾配を考慮すると、白金電極のエッジ周

辺においても銅イオン濃度が上昇する筈であり、白金電極のエッジから拡がる形で伝導領域の形

成が観測できると期待した。 
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図１４ C-AFMによる３端子動作メカニズム検証の模式図 

 

 測定は、素子構造上の同一線上でカンチレバーを走査して凹凸情報を得るとともに、その際にカ

ンチレバーに流れ込む電流を同時測定した。図１５に、測定結果の一例を示す。トポグラフ情報を

赤線で、観測された電流値を青線で示す。-200mV のゲー

ト電圧を印加した場合には、電流は白金電極上でのみ検出

され、チャネル領域に相当する Ta2O5 層表面では検出され

なかった。これに対して、200 mVのゲート電圧を印加した場

合には、Ta2O5 層の表面でも、白金電極のエッジ近傍で電

流が検出されている。測定では、白金電極とゲート電極、そ

れぞれに流れる電流もモニターしたが、その結果、図１５に

示す電流はカンチレバーと白金電極間に流れた電流であ

ることが判明した。すなわち、金属イオンの供給によって、

図１４に模式的に示す様な伝導領域が形成されたものと推

定できる。ゲート電圧を-200 mVにしたところ、Ta2O5層表面

上に現れた伝導領域は消滅した。 

 

 以上の結果は、３端子動作が金属イオンの拡散とその酸化・還元反応によって制御されているこ

とと定性的に一致する。しかしながら、本観察では、白金電極のエッジから 30nm 程度に渡って伝

導領域が形成されており、実際の素子構造でソース・ドレイン電極間距離を 20nm 以上にした場合

には３端子動作が観測できていないことと矛盾するようにも見える。この原因として、カンチレバー

自身も電極として作用し、ゲート電極から供給された銅イオンがカンチレバーにも引き寄せられた

結果、伝導領域の幅が拡がった可能性が挙げられる。今後、その影響を可能な限り排除した形で

の測定を行って行く予定である。 

 

（伝導経路の微視的構造） 

 伝導経路の微視的構造の観察では、ナノスケールの金属核が伝導経路となり得るのかを検証す

るため、３端子素子と同程度のオン抵抗を有する２端子素子について、その伝導経路の断面ＴＥＭ

観察を行った。本実験では、断面ＴＥＭ観察に先立ち、伝導経路の位置を特定する必要がある。

従来、Ta2O5 層に形成された金属フィラメントの位置を上部電極の上から特定することはできないと

考えられていたが、本研究では、上部電極、下部電極、カンチレバーのそれぞれに印加する電圧

を最適化することで、上部電極の上から金属フィラメントの位置を特定することを可能にした。図１６

に、フィラメント位置を特定するための測定系の模式図と、原子間力顕微鏡による素子構造（２端

子）のトポグラフ、および、フィラメント位置を示す電流像を示す。 

 
図１６ フィラメント位置特定法の模式図とその観察結果 

 

 上記によって金属フィラメントの位置を特定した後、当該位置を取り出し、断面ＴＥＭ観察した。そ

の結果を図１７および図１８に示す。フィラメント位置では無い領域（図１７）では、Ta2O5 層と対向電

極(Pt)との界面に銅（図 17ｂで青く見える）が一様に分布していることが分かる。これは、電圧印加

によって、上部の銅電極から銅イオンが Ta2O5層内に供給され、対向電極側に拡散したことを示し

ている。次に、フィラメント位置（図１８）では、対向電極側に銅のクラスター的な構造が観察されて

いる。さらにその上部電極（銅）に向かって成長する銅フィラメントが存在するものと考えられるが、

図１５ C-AFMによる測定結果 
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本観察像では、確認することができなかった。この理由は、フィラメントの幅が数原子程度であり、

分解能的に観察不可能であったか、フィラメントが断面ＴＥＭ観察試料（厚さ：100nm）の外にあった

かのいずれかであると考えられる。渡邉グループによる第一原理計算の結果等と併せて考えると、

前者（フィラメントが数原子幅）である可能性が高い。 

図１７ オフ領域の断面 TEM像         図１８ フィラメント位置の断面 TEM像 

 

（３）相補的動作の実現（素子開発と動作実証） 

 

（開発指針） 

 本研究項目では、負のゲート電圧を印加することでオン状態となる素子動作（ｐ型動作）を目指し

て研究を開始した。酸素空孔を制御するReRAMでは、金属酸化物中の酸素空孔密度が上昇する

ことで電気伝導度が上昇する現象をスイッチング動作に用いている。これを３端子動作に適用した

場合、ソース・ドレイン電極側に伝導経路を形成する（酸素空孔を増やす）ためには、ゲート電極に

正の電圧を印加することになり、目的を達することはできない。しかしながら、金属酸化物では、理

想的な化学量論比よりも酸素イオンが過剰になることでも伝導度が上昇することが知られており、

本研究では、この原理を用いることでｐ型動作の実証を目指すこととした。 

 

（研究成果/酸素空孔制御による不揮発性３端子動作） 

 酸素空孔（酸素イオン）の移動を制御して動作するReRAMは、その一部が実用化されるなど、幅

広く研究が為されている。しかしながら、酸素空孔（酸素イオン）の移動を制御した不揮発性の３端

子動作は、ｐ型動作は勿論のこと、正のゲート電圧でオン状態を実現するｎ型動作の報告例も無か

った。このため、酸素空孔（酸素イオン）の移動を制御することで不揮発性の３端子動作が可能で

あるかの検証をまず行った。図１９に、TaOx を金属酸化物として用い、ゲート電極材料として白金

を用いて作製した３端子素子の動作結果を示す。なお、本研究項目では、酸素空孔の移動を容易

にするために、不定比性の高い TaOx を用いた。ゲート電圧 13Ｖでソース・ドレイン電極間に伝導

経路が形成された。負のゲート電圧を印加することで、-15Ｖで伝導経路が消滅した。動作電圧が

高いものの、酸素空孔（酸素イオン）の移動を制御した３端子動作（ｎ型動作）が可能なことが分か

った。ただし、繰り返し耐性は数回止まりであった。 

 

 続いて、同様の素子を用いて、ｐ型動作が可能か検証した。その結果、希に、負のゲート電圧を

印加することでソース・ドレイン電極間に伝導経路が形成できることが分かった。その一例を図２０

に示す。ソース・ドレイン間に伝導経路が形成されても、ゲート電極の絶縁性は保たれており、オン

オフ比も６桁と申し分ない。しかしながら、正のゲート電圧を印加しても、オフ動作を実現することは

できなかった。 

 

 本研究では、ReRAMと同じ極性での動作でも、３端子動作（特に、オフ動作）が容易ではないこと

図１９ 酸素空孔による「ｎ型」３端子動作 

 

図２０ 酸素空孔による「ｐ型」３端

子動作 
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が分かった。２端子型の ReRAMでは、オフ動作の際に伝導経路に大電流が流れて局所的に温度

が上昇することが知られている。すなわち、２端子型の ReRAM のオフ動作では、熱アシスト効果が

期待できる。これに対して、３端子動作のオフ動作では熱アシスト効果は、ｎ型動作、ｐ型動作とも

に望めない。本研究では、300℃まで温度を上げてオフ動作が容易になるか否かを実験的に検証

したが、雰囲気の温度上昇による効果は全く得られなかった。 

 

 銀をゲート電極材料に用いた３端子素子で良好な繰り返し動作を実現した素子構造（ただし、ゲ

ート電極は白金）で、動作実証を試みたが、成功には至らなかった。素子構造の最適化や材料の

最適化（イオン拡散材料、電極材料とも）をぎりぎりまで行ってきたが、良好なｐ型動作の実現には

至らなかったことから、Ｈ２６年度半ばで、本研究項目に関する研究は終了とした。 

 

＜特許･論文準備中のため、非公開＞ 

（当初予想しなかった研究成果/高オンオフ比での２端子動作） 

 FIB加工による側壁ゲート構造作製過程において、ソース・ドレイン電極とTaOX膜との界面にFIB

加工によって削られた電極材料（Pt）や絶縁膜材料（SiO2）の再付着が発生し、３端子動作の妨げ

になっていることが分かった。例えば、ソース･ドレイン電極間に伝導経路が形成される前に、ソー

スないしドレイン電極とゲート電極との間に伝導経路が形成されてしまうという動作不良が発生して

いた。この不良対策を行う過程で、Ta2O5層と金属電極との界面に薄い SiO2の層があると、高いオ

ンオフ比を保ったままでの２端子素子動作が可能であることがわかった。 

 

 一般的な ReRAM では、酸素空孔の移動を容易にするために、不定比性の高い金属酸化物がイ

オン拡散材料として用いられている。さらに、フォーミングと呼ばれる初期化動作などによって、オ

フ状態での抵抗が低くなり、一般的なオンオフ比は２桁程度である。これに対して、本研究では、

金属電極（Pt）とTaOX膜との界面にSiO2薄膜を挿入することでオンオフ比５桁での動作を実現した。

図２１に、動作モデルと動作結果を示す。酸素空孔が Pt 電極側に向かって拡散することで、Pt 電

極との界面から伝導フィラメントの形成が TaOX 膜中で始まる。SiO2 薄膜の挿入が無い場合には

（図２１a）、伝導フィラメントが成長するにつれて、伝導フィラメントが成長していない部分の電界強

度がどんどん大きくなる。伝導フィラメントの成長が完了する直前では、ナノスケール領域に極めて

大きな電界が形成され、当該領域で絶縁破壊が起こる。絶縁破壊は不可逆過程であり、オン動作

の度に絶縁破壊された領域が拡がっていく。その結果、オフ状態（HRS）の抵抗がスイッチング動

作の度に小さくなり、高いオンオフ比が実現できない。この現象を捉えた Pt/TaOx/Ta 素子による

動作結果を図２１ｂに示す。一方、TaOX よりも耐電圧特性に優れ、比抵抗の高い SiO2 薄膜を挿入

した場合では（図２１ｃ）、TaOX 層内における伝導フィラメントの成長が進んでも、電界強度の増大

分を SiO2 薄膜が吸収され、TaOX 層内には絶縁破壊を起こすような強電界は発生しない。実験の

結果、膜厚1nmから 2nmの SiO2薄膜を挿入した場合に、この効果が連続的に得られることが判明

した。図２１ｄに、1nm の SiO2薄膜を挿入した場合の動作結果を示す。なお、Pt/SiO2/Ta 素子によ

る測定の結果、膜厚が 2nm程度までであれば、SiO2膜単体でも良好なスイッチング動作をすること、

その動作電圧は、Pt/TaOx/Ta素子よりも高いことが分かった。このことから、TaOX層内での伝導フ

ィラメントの形成が完了した後に、SiO2 層内で伝導フィラメントの形成が起こっているものと考えられ

る。 
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図２１ ２端子素子動作の模式図と動作結果（SiO2薄膜の挿入無し(a,b)，有り(ｃ,d)） 

 

 

3.２ 山口グループ（東京大学）  

 

（1）スイッチング現象の実験的解明 

 

 本研究項目では、ソース・ドレイン電極間に形成される伝導経路の微視的構造とその形成と消滅

のメカニズムを解明する。これにより、スイッチングモデルを構築して素子作製の開発指針を得ると

ともに、スイッチング動作に伴う疲労現象の有無とその程度を明らかにして、将来における無限回

動作に向けた開発指針を得ることなどを目標とした。 

 

 具体的には、その場ＸＰＳ測定による電極/イオン拡散層界面における酸化・還元反応の微視的

描像の解明、スイッチング時間（２端子）測定による律速過程の決定と動作モデルの構築、ラマン

分光を用いた疲労現象の観測などを行った。 

 

（研究成果/酸化・還元反応の微視的描像の解明） 

 上部に薄膜電極を有した素子構造と、約 10〜20nm の長いプローブ長を持つ硬Ｘ線を用いること

で、電圧印加下でのＸＰＳ測定を実現した。図２２に、Au/C/α-TaOx/Ru 素子に開発した手法を

適用した結果を示す。上部カーボン電極/アモルファス TaOx 界面における酸化・還元反応が捉え

られている。図２３に、観測された Ta4f と O1s の化学シフト量を上部カーボン電極に印加した電圧

の関数として示す。同グラフには、不定比性の異なる TaOx 膜を作成して、それぞれについて

ESCAでピーク位置を検出した測定結果を併せて表示した。ESCAのデータから、不定比性に依存

してピーク位置がシフトすることが良く分かる。一方、その場ＸＰＳ測定した結果は、電圧印加によっ

てピーク位置がシフトする様子を捉えている。すなわち、電圧印加によって（局所的な）酸化・還元

反応を誘起することが可能であることが実験的に明瞭に示された。 
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    図２２ その場ＸＰＳ測定の模式図とその測定結果           図２３ 

 

 なお、図２３では、還元反応側ではピークが連続的にシフトしているのに対して、酸化反応側では

10Ｖ付近に飛びが見られている。これは、理想的な化学量論比（Ta:O = 2:5）よりも酸素を過剰にす

るのは困難であることを示唆しているように見える。しかしながら、プロトンを意図的に添加した

TaOx で同様の測定を行ったところ、酸化反応、還元反応ともにスムーズに起こることが分かった。

その測定結果を図２４に示す。以上の測定結果では、タンタル原子の酸化・還元反応を制御する

場合、プロトンが重要な役割を果たすことを直接的に示唆している。さらに、電極材料として銅（な

いし銀）を用いた場合にも、プロトンの存在によって酸化・還元反応が容易になる可能性があること

を示唆している。 

 

 
図２４ プロトンを添加した TaOx 膜のその場ＸＰＳ測定結果 

 

（律速過程の決定と動作モデルの構築） 

 本研究では、２端子素子構造を用いて、スイッチング動作における律速過程と動作モデルの構

築を行った。Cu/TaOx/Ru２端子素子を用いて、初期状態にある素子のスイッチング時間（フォーミ

ング時間）の計測を行った。その際、Cu/TaOx 界面に不定比性の異なる TaOx 薄膜（2nm, 

2.17<x<2.95）を挿入し、スイッチング時間の不定比性依存性を測定した。その結果、TaOx 膜にお

ける酸素比が高いほど、スイッチング時間が短くなることが分かった（図２５）。検討の結果、フォーミ

ングプロセスでは、TaOx層への銅イオンの供給が律速となっており、酸素比の高いTaOx層ほど、

銅イオンの供給が容易となることが分かった。さらに、スイッチング時間の電圧依存性から、スイッチ

ング動作の実現には臨界電圧（図中矢印）があることがわかった。これは、銅の酸化に過電圧が必

要であることを意味しており、その値は、0.3Ｖ程度である。 
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図２５ スイッチング時間の電圧依存性測定結果 

 

 ３端子素子では、素子作製直後の Ta2O5 層には銅（ないし銀）イオンは存在しない。このため、２

端子素子同様、銅（ないし銀）イオンの供給（初期化）を行う必要があるが、それに必要な電圧が

0.3Ｖ程度であること、ゲート電極と Ta2O5 層の界面に金属イオンの供給を容易にするような層を挿

入することで、初期動作時間（ないし電圧）を小さくできることが分かった。 

 

 以上の実験的事実をもとにして，Cu フィラメント生成過程に関するモデルについて検討した。Cu

ナノフィラメント生成に必要な Cu量, Q*
Cuが一定と仮定すると， 

 lnt * = lnQ*

Cu - ln JCu
            (1) 

となり，Cuの供給速度（流束：Jcu）により ON時間が決定されると仮定する。Jcuの駆動力は，(a)熱力

学で決まる電位窓（E0
Red），(b)forming 時の Cu 析出の過飽和度（過電圧：ΔηRed）と印加電圧（E）

の差で与えられ，これが実効的な速度論的な駆動力ΔEK を決定する。これまでほとんどの報告で

は，電解質層中のイオンマイグレーション律速という仮定をおいた解析式が数多く提案されてきた

が，上述のバッファ層を変化させたときのスイッチング速度の解析から，Cu イオン生成反応律速と

いうモデルを本研究では提案した。Cu 析出反応は大きな過飽和度のもとで進行するため，他のプ

ロセスに比べると速いものと仮定すると，Cu+生成反応速度と Cu+イオンの輸送速度の遅い方に比

例する。それぞれの場合の流束を電流で表すと以下の通りになる。 

  (２) 

              (３) 

図２６に示す通り，a-TaOx系では印加電圧とON時間は(2)式に従うことがわかる．また，Cu電極側

に酸素濃度の異なる薄い a-TaOx 層を設けると，酸素量によって大きな違いが現れることから，

forming 時にはイオン輸送ではなく Cu+イオン生成反応が律速しているとする本モデルが妥当と考

えられる。なお，２度目以上のスイッチングでは，すでに電解質層中にCu+イオンが存在するために，

析出反応（核生成-成長型）が律速することになる。 
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図２６ (a)forming時のON/OFF時間と印加電圧の関係, (b)ナノフィラメントの存在下でのスイッチン

グの On/OFF 時間と印加電圧の関係,  

 

 

 

（スイッチング動作に伴う格子歪みの計測） 

 電圧印加に伴う格子歪みの検出を（１）アコースティックエミッション（AE）法、ならびに（２）レーザ

ーラマン分光法により実現した。その結果、AE 法では、酸素空孔制御型の素子（C/a-TaOx/Ru）で、
酸化タンタルと Ru電極との界面で起こる酸素放出反応に起因すると考えられるクラック発生音の検

出に成功した。図２７に、その測定結果を示す。電圧14Ｖ程度からAE信号の振幅が大きくなり始め、



 

 - １９ - 

20Ｖで素子電極間の抵抗が小さくなる（オン状態になる）とともに、その検出頻度が著しく増大した。

測定に用いた素子では、酸素イオンが移動することで局所的な酸化・還元反応が誘起され、伝導

経路の形成と消滅が起こると考えられる。酸素イオンが移動することで歪みが生じ、クラック音が発

生したものと思われる。図２８に、大電圧を用いてスイッチング動作させた素子において形成された

空間（酸素溜まり）の SEM写真を示す。 

 

 
図２７ AE 法によるスイッチング動作に伴う歪み検出結果 

 

 
図２８ スイッチング動作によって形成された空間の SEM写真とその模式図 

 

 レーザーラマン分光法では、モデル材料（Gd ドープした CeO2 薄膜）で、酸化・還元反応に伴う格

子歪みに起因する波数と強度の変化を検出する

ことに成功した。測定結果の一例を図２９に示す。

カーボン電極に正の電圧を印加した場合には、

欠陥に対応するピークの減少のみが観測された

のに対し、負の電圧を印加すると、格子歪みが

生じたことを示すピークのブロードニングが観察

された。また、メインピークの位置も還元による格

子膨張を反映して 10cm-1ほど小さくなった。 

 

 以上の結果から、AE 法ならびにレーザーラマ

ン分光法が、スイッチング動作に起因する歪み

検出に有効であることを確認した。 

 

（２）相補的動作の実現（材料の実験的探索） 

 

 本研究項目では、イオン移動に伴うキャリア濃度変化や高次酸化物析出現象を利用したｐ型動

作の実現を目指して研究を進めた。酸化・還元電位に関する予備的な実験結果（図３０）から、イオ

ン拡散材料としてGDC(Ce1-XGdXO2-X/2VöX/2)を用いた場合、僅かな酸素イオン（O
2-）ないしプロトン

(H+)の移動によってキャリア変調が可能であることが分かった。例えば、室温では、-1.2Ｖの還元電

位を与えることで電子伝導性が現れ（ｎ型動作）、+2.0Ｖの酸化電位を与えることでホール伝導性

図２９ ラマン分光による格子歪み測定結果 
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（ｐ型動作）が現れることが期待される。 

 

 
図３０ ＧＤＣの酸化・還元電位と伝導特性 

 

 以上の材料探索結果を基に、３端子素子構造を試作した。なお、GDC 膜の成膜ではアニール等、

Ta2O5 膜を用いた場合の素子作製プロセスとは異なるプロセスを経る必要があるため、作製プロセ

スが複雑ではない平面型の３端子構造（ゲート電極が最下層）を採用した。図３１に、試作した素子

構造の模式図とその SEM 写真を示す。NIMS によるデバイス作製を受けて，作動特性の検証を行

った。現在までのところ，電圧印加

状態におけるインピーダンス測定

により作動特性を検証しているが，

今までのところではp型動作を確認

されず，デバイス設計特性と具体

的な作動特性について詳しい検証

が必要である。 

図３１ 試作した３端子素子構造の模式図とその SEM写真 
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3.３ 渡邉グループ（東京大学） 

 

（１）スイッチング現象の理論的解明 

 

 本研究項目では、伝導経路の微視的構造とイオン拡散層内における金属イオンの拡散現象を

第一原理計算により解明することを目標とした。また、これらを実施する上で必要な計算プログラム

の開発も行った。その結果、例えば伝導経路の微視的解明では、当初は結晶Ta2O5を用いて計算

を実施していたが、アモルファス Ta2O5を用いた計算も可能となり、実験結果との比較検討をより詳

細に行える様になった。 

 

（研究成果/伝導経路の微視的構造） 

 伝導経路の微視的構造の解明では、Cu/Ta2O5/Pt 系を用いて、Ta2O5層内における Cu 原子の

配置ならびに Ta-O 組成比をパラメーターとして、計算を実施した。まず結晶 Ta2O5では、Cu 原子

が一列に並んで電極間に原子鎖を形成した場合、電極間の透過係数がフェルミ準位で大きいこと

が分かった。図３２に、計算結果を示す。この構造では Cu はイオン状態にあり、少なくとも結晶

Ta2O5 層内では、酸化・還元反応が起こらなくても伝導経路の形成が可能であり、かつ、その伝導

経路の幅はわずか１原子幅でも良いことが示唆された。また、この原子鎖中の Cu原子が 1個欠損

しただけで透過係数は大きく低下することがわかった。 

 
図３２ 結晶 Ta2O5中にCu原子を配置した場合の伝導度 

 

 

 次に、melt-quenching 法により生成したアモルファ

ス Ta2O5層を用いて、電極間の透過係数を計算した。

その結果、アモルファス Ta2O5層では、Cu 原子鎖が

挿入されてもフェルミ準位近傍の透過確率は結晶

Ta2O5 層を用いた場合に比べてかなり小さいことが

分かった。図３３に計算結果を示す。加えて、室温で

の第一原理分子動力学計算を実行すると、この Cu

原子鎖が容易に壊れてしまうことがわかった。 

 

 

 

 図３３ アモルファス Ta2O5中にCu原子

を配置した場合の透過係数 
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 以上の結果から、アモルファス Ta2O5層が用いられている実際の素子動作では、原子鎖よりは太

い伝導経路が形成されている可能性が高いと判断した。そこで、アモルファス Ta2O5 層内にナノス

ケールの空間を形成し、様々な構造の Cu ナノワイヤーを配置して、伝導度の評価を行った。その

結果の一部を、図３４に示す。計算の結果、数原子幅の Cu ナノワイヤーでも室温第一原理分子動

力学計算において安定に形状を保持し、しかも高い伝導度を実現できることが分かった。この結果

は、金属フィラメントの断面ＴＥＭ観察においてフィラメントが確認できなかったことの説明にもなる。

また、Agを用いた３端子素子で観測された良好な繰り返し動作も、素子構造に歪みを発生させるよ

うな大きな伝導経路は形成されていないことを示唆しており、本計算結果と一致する。 

 

 
図３４ アモルファス Ta2O5中に Cuナノワイヤーを配置した場合の電子状態密度 

 

 

（研究成果/金属イオンの拡散） 

 本研究項目では、アモルファスTa2O5層内におけるCuイオン拡散の活性化エネルギーを理論的

に予測した。図３５に計算結果の一例を示す。アモルファス Ta2O5は Ta を中心、O を頂点とする多

面体のユニットが連結されたものと捉えることができるが、図に示すようなユニット間の空隙を通る経

路で活性化エネルギーが比較的低くなる。 

 

 次に、粒界が主な Cu イオン拡散経路となる可能性を考え、そのモデルとして Ta2O5表面での拡

散について検討した。この際に、粒界表面に水が解離して吸着したOH基がCuイオン拡散を容易

にしていることを示唆する実験データが得られていたことを踏まえ、清浄な Ta2O5 表面に加えて、

図３５ バルクアモルファスTa2O5中におけるCu拡散の活性化エネルギー計算結果 
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OH基が吸着した Ta2O5表面におけるCu イオン拡散の活性化エネルギーも計算した。その結果、

OH基の吸着がある場合には、無い場合に比べて、活性化エネルギーが格段に小さくなることが分

かった。図３６に、計算結果の一例を示す。OH 基の吸着が無い場合には拡散の活性化エネルギ

ーがバルク中より高いのに対し、吸着している場合にはバルク中よりずっと低い値となっている。な

お、本計算結果は、素子開発において膜密度の小さい Ta2O5層を用いる判断材料となった。 

 

 以上の計算では、電界が考慮されていない。そこで、本研究では、電極間に電圧を印加した状

態での金属イオンの拡散エネルギーの評価を目指して、計算手法の開発も行った。その結果、Cu

電極-Ta2O5層界面近傍の Cu イオンの拡散活性化エネルギーの印加電圧による変化を評価する

ことができた。 

 

（２）相補的動作の実現（材料の理論的探索） 

 

 本研究項目では、ｐ型動作を実現するための材料探索を理論的に行った。具体的には、酸素空

孔（酸素イオン）の移動による局所的な酸化・還元反応によって伝導経路の形成が可能であるかを、

第一原理計算によって検証した。 

 

 本プロジェクトでは、酸素空孔（酸素イオン）の移動制御による３端子動作を目指していた。ｎ型動

作ではあるが、実験グループによって不揮発性の３端子動作が初めて実証されたことから、計算手

法の検証も含めて、ｎ型の３端子動作における伝導経路の微視的構造の解明をまず行った。具体

的には、酸素とタンタルの組成比を変数として、アモルファスTaOx層の電子状態計算を行った。そ

の結果、理想的な化学量論比から僅かに酸素を減らした TaO2.25 層では、伝導経路は形成されず

オフ状態にあることが分かった（図３７a）。これに対して、さらに酸素を減らしたTaO0.75層ではフェル

ミ面が繋がった伝導経路が形成されることが分かった（図３７ｂ）。TaOxを用いたReRAM動作では、

従来、酸素空孔が伝導経路を形成していると考えられていたが、本研究によって、還元されたタン

タル原子が伝導経路を形成していることが明らかになった。 

 
図３７ 酸素空孔移動によって形成される TaOx内の伝導経路 

図３６ Ta2O5表面における Cu拡散の活性化エネルギー計算結果 

 



 

 - ２４ - 

 

 なお、TaOx 層内における局所的な組成比の変化は、酸素イオンが移動してでも、タンタルイオン

が移動してでも起こりうる。このため、各イオンについて、拡散の活性化エネルギーを温度および組

成比の関数として計算した。その結果を図３８に示す。同じ組成比で比べた場合には、タンタルイ

オンよりも、酸素イオンの方が拡散の活性化エネルギーが小さいことから、素子動作においては、

酸素イオンが移動することで局所的な酸化・還元反応が誘起されているもと考えられる。ただし、局

所的に高温になった場合には、タンタルイオンの移動の影響も無視できない可能性があることを計

算結果は示唆している。組成比依存性に着目すると、酸素イオン、タンタルイオンともに、酸素比率

が低いほど拡散が容易になることがわかる。この結果は、酸素空孔（酸素イオン）の移動を制御して

動作する ReRAM（２端子）で不定比性の高い TaOx 膜が利用されていることと一致する。逆に、酸

素イオンを過剰にすることで伝導経路を形成しようとする場合には、イオン拡散の活性化エネルギ

ーが相当高くなってしまうことが予想される。この予想は、実験グループによって観測されたｐ型動

作で大きなゲート電圧の印加が必要であったこととも一致する。大きなゲート電圧の印加は絶縁破

壊にも繋がるため、繰り返し動作も数回止まりであったものと考えられる。 

 

 
図３８ TaOx 中おける酸素イオン、タンタルイオンの拡散活性化エネルギー 

 

3.4 相補的動作に関する考察 

 本項目では、ゲート電極に負の電圧を印加した際にソース・ドレイン間に伝導経路が形成されるｐ

型動作について、その動作を実現できたものの繰り返し耐性が著しく低い原因を考察した結果を

述べる。 

 本プロジェクトでは、金属酸化物中において酸素イオンが過剰になることで伝導度が上昇する材

料系があるという知見に基づいて、酸化タンタルを金属酸化物として用い、ｐ型動作の実現を目指

した。実際、図２０に示した通り、ゲート電圧-10Ｖでソース・ドレイン間の短絡に成功した。しかしな

がら、そのオフ動作は容易ではなく、局所的に素子構造（材料）がダメージを受けていることが考え

られる。 

 本プロジェクトのチーム全体の結果から、そのダメージは酸素気体の発生に伴うものと推察される。

図28に示した通り、酸素が過剰になると金属酸化物層と金属電極との界面で酸素気体が発生して

しまう。酸素イオンの濃度上昇によって伝導度が上昇することは、従来、酸素分圧を高くすることで

確認されてきた（例えば、図３０）。本プロジェクトでは、雰囲気の酸素分圧を上げることなく、ゲート

電圧による電界でチャネル領域における酸素イオン濃度の上昇の実現を目指した。実際、酸素イ

オンの移動によるチャネルの形成には成功した。しかしながら、オフ動作が難しいことは、酸素イオ

ンの再拡散が難しいことを意味しており、常圧では、チャネルの形成に必要な高い酸素イオン濃度

に到達した時点で素子構造（材料）に回復不可能なダメージが入ってしまうものと結論付けられる。 

 新たな材料系の開発による不揮発性のｐ型動作実現の可能性はあるが、既存の材料系での安

定なｐ型動作は、上記理由により、困難であると判断される。 
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Tokyo）, Yoshiyuki Yamashita(NIMS), Hideki Yoshikawa(NIMS), Kazuya Terabe(NIMS), 

Keisuke Kobayashi(NIMS), “Polarization of oxide amorphous films under intense 

electrical field probed by in-situ hard X-ray PES measurement”, Frontiers of 

Functional-Oxide Nano Electronics -Application to Novel Three Terminal Switches-, 

Tsukuba, November 10-11, 2011. 

 

７．Satoshi Watanabe（Univ. Tokyo）, Takuya Matsumoto（Univ. Tokyo）, Arihiro Tawara（Univ. 

Tokyo）, Tingkun Gu（Univ. Tokyo） and Tomofumi Tada（Univ. Tokyo）, “Theoretical 

study on metal-Ta2O5 junction systems toward the understanding of microscopic 

mechanism of atomic switch”, Frontiers of Functional-Oxide Nano Electronics 

-Application to Novel Three Terminal Switches-, Tsukuba, November 10-11, 2011. 

 

８．Satoshi Watanabe（Univ. Tokyo）, Takuya Matsumoto（Univ. Tokyo）, Arihiro Tawara（Univ. 

Tokyo）, Tingkun Gu（Univ. Tokyo） and Tomofumi Tada（Univ. Tokyo）, “First-principles 

study on metal-TaOx-metal heterostructures: response to applied bias voltages”, American 

Physical Society 2012 March Meeting, Boston, February 28, 2012. 

 

９．Takashi Tsuchiya(Univ. Tokyo), Shu Yamaguchi(Univ. Tokyo), "In-situ observation of 

electrochemical polarization at metal/oxide interface using sr-HX PES", JSPS ASIAN 

CORE PROGRAM / SNU-UT Workshop on Defect Chemical Nature of Advanced 
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１２．Tohru Tsuruoka(NIMS), Tsuyoshi Hasegawa(NIMS), Kazuya Terabe(NIMS) and 
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③ ポスター発表  （国内会議 ５件、国際会議 ９件） 

〈国内〉 

１．小里尚史（東大），土屋敬志（NIMS），三好正悟（東大），山口周（東大），「アモルファス

TaOx における局所構造と水の導入機構の解明」，第８回固体イオニクスセミナー，信貴
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２．盛家晃太（東大），米林諒（東大），三好正悟（東大），山口周（東大），Cu2S を用いた原
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４．肖波（東大）、渡邉聡（東大）、First-Principles Study on the bonding and O diffusion in 
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５．Bo Xiao（Univ. Tokyo）, Tomofumi Tada（Univ. Tokyo）, Tingkun Gu（Shandong Univ.）, 
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Conductive Path in Tantalum Oxide Atomic Switch”, Nature Conference “Frontiers in 

Electronic Materials”, Aachen, June 6, 2012. 

 

６．Bo Xiao（Univ. Tokyo）, Tomofumi Tada（Univ. Tokyo）, Tingkun Gu（Shandong Univ.）, 
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Tomofumi Tada（Univ. Tokyo）, and Satoshi Watanabe（Univ. Tokyo）, “First-Principle 
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Beijing, China, 2013年 10月 27-30 日. 
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1. 発明の名称：電気化学トランジスタ、発明者：長谷川剛、青野正和、寺部一弥、鶴

岡徹、伊藤弥生美、出願人：物質・材料研究機構、出願日：2010年9月22日、出願

番号：特願 2010-211492. 

2. 発明の名称：電気化学素子および電気化学素子を用いた相補的回路、発明者：長

谷川剛、鶴岡徹、伊藤弥生美、大野武雄、王琦、平本俊郎、寺部一弥、青野正和、

山口周、渡邉聡、三好正悟、多田朋史、土屋敬志、出願人：物質・材料研究機構、

出願日：2011 年 7 月 20 日、出願番号：特願 2011-158981. 

3．発明の名称：抵抗変化素子、発明者：長谷川剛、王琦、鶴岡徹、伊藤弥生美、青野

正和、出願人：物質・材料研究機構、出願日：2014 年 10 月 8 日、出願番号：特願

2014-207339. 

 

 

②海外出願 (１件) 

1. 発明の名称：電気化学トランジスタ、発明者：長谷川剛、青野正和、寺部一弥、鶴

岡徹、伊藤弥生美、出願人：物質・材料研究機構、出願日：2011 年 9 月 8 日、出願

番号：PCT/JP2011/070440、出願国：米国、韓国 

 

 

③その他の知的財産権 

  他に記載するべき知的財産権があればご記入下さい。（実用新案 意匠 プログラム著作

権 等） 

なし。 

 

 

(５)受賞・報道等  

≪受賞や新聞報道等について、具体的に記入してください。≫ 

   ①受賞 

 

   *１．第 34 回（2012 年度）応用物理学会論文賞（優秀論文賞）受賞、受賞論文：Tsuyoshi 

Hasegawa, Yaomi Itoh, Hirofumi Tanaka, Takami Hino, Tohru Tsuruoka, Kazuya Terabe, 

Hisao Miyazaki, Kazuhito Tsukagoshi, Takuji Ogawa, Shu Yamaguchi and Masakazu 

Aono, “Volatile/Nonvolatile Dual-Functional Atom Transistor”, Applied Physics Express, 

vol. 4, pp. 015204-1-3, 2011 (DOI:10.1143 /APEX.4.015204). 
 

 

   ②マスコミ（新聞・ＴＶ等）報道 

 1. プレスリリース「100 万分の 1 の消費電力で、演算も記憶も行う新しいトランジスタを開発－

起動時間ゼロの PCの開発にも道－」に関する新聞掲載記事 
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   日本経済新聞 34面 2010年 12月 24日（金） 

   毎日新聞 4面 2010年 12月 24日（金） 

   日刊工業新聞 20面 2010年 12月 24日（金） 

   朝日新聞 2面 2010年 12月 24日（金） 

   読売新聞夕刊 2面 2010年 12月 24日（金） 

   このほか、日経サイエンス 2011年 3月号、DIGITAL DIME（2011年 3月 4日）、 

   Journal of the Electronics Industry（2011年 5月号）などで紹介された。 

 

(６)成果展開事例 

 

①社会還元的な展開活動 

  

・ 得られた成果は、国際的な報告書「International Technology Roadmap for semiconductors」に

次世代ロジックデバイスとして取り上げられている。 

・ 本研究成果は、NHK ラジオ第 2（国内向け）、ならびに、NHK ワールド（海外向け）の英語ニュ

ース番組「Japan and World Update」にて、究極の省電力を実現するトランジスタとして、インタ

ビューを交えて紹介された。（2011 年 2月 28 日放送） 

 

 

§５ 研究期間中の活動 
 

５．１ 主なワークショップ、シンポジウム、アウトリーチ等の活動 

 

年月日 名称 場所 参加人数 概要 

H22 年 3 月

25 日 

チーム内ミーティング

（非公開） 

東大･本郷

キャンパス 

４人 チーム内グループ代表者に

よる進捗報告と研究打ち合

わせ 

H22 年 10 月

1 日 

チーム内ミーティング

（非公開） 

東大･本郷

キャンパス 

８人 研究進捗報告と打ち合わせ

のためのミーティング 

H23 年 4 月

13 日 

チーム内ミーティング

（非公開） 

東大･本郷

キャンパス 

１０人 研究進捗報告と打ち合わせ

のためのミーティング 

H23 年 11 月

10 日-11 日 

Frontiers of 

Functional-Oxide Nano 

Electronics –Application 

to Novel Three Terminal 

Switches- 

物質・材料

研究機構 

９０人 CREST 秋永チーム、湯浅チ

ームとの共催 

H24 年 4 月

26 日 

チーム内ミーティング

（非公開） 

東大･本郷

キャンパス 

１２人 研究進捗報告と打ち合わせ

のためのミーティング 

H24 年 4 月

26 日 

チーム内ミーティング

（非公開） 

東大･本郷

キャンパス 

１１人 研究進捗報告と打ち合わせ

のためのミーティング 

H24 年 4 月

26 日 

大人のための先端科学

講座 

三鷹ネットワ

ーク大学 

３０人 市民向け講座（三鷹ネットワ

ーク大学推進機構主催） 

H25 年 5 月

22 日 

チーム内ミーティング

（非公開） 

東大･本郷

キャンパス 

１０人 研究進捗報告と打ち合わせ

のためのミーティング 

http://www.nhk.or.jp/nhkworld/english/radio/program/index.html
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H26 年 1 月

21 日 

チーム内ミーティング

（非公開） 

東大･本郷

キャンパス 

９人 研究進捗報告と打ち合わせ

のためのミーティング 

H26 年 5 月

12 日 

チーム内ミーティング

（非公開） 

東大･本郷

キャンパス 

６人 研究進捗報告と打ち合わせ

のためのミーティング 

 

 

 

§６ 最後に 

 

 本プロジェクトでは、不揮発性の３端子素子の開発を目指した。予備的な実験結果が得られてい

たｎ型動作素子に加えて、将来的な CMOS 代替を目指してｐ型動作素子の開発も目指すこととし

た。不揮発性の２端子型素子では、酸素空孔制御型の一部の素子が実用化されるなど、着実に研

究開発が進んできた。ｎ型動作については、原理的にも間違いなく動作すると自信を持ってプロジ

ェクトを開始したが、ベタ膜を積み上げれば良い２端子素子と、側壁ゲート構造などの３次元的な

構造を作製する必要がある３端子素子とでは、難易度がこれほど違うとは思わなかった。 

 

 素子の歩留まりが上がらずに大変苦労したが、スイッチング現象に関する様々な検討を実験･理

論の両面から東京大学のグループが進めてくれたお陰で素子開発の指針が得られ、NIMS グルー

プの頑張りもあり、ｎ型動作素子については、今後検証実験を行うスイッチング時間を除いて、ほぼ

目標を達成できた。スイッチング現象の解明でも、新しい実験手法や計算プログラムの開発によっ

て、有益な知見が沢山得られた。ｐ型動作素子については、CMOS代替を目指す素子の開発は難

しいという結果に終わったが、応用次第では、本プロジェクトの成果を使える可能性もあるのでは、

と期待している。 

 

 なお、５年の最長雇用期間という制度のために、プロジェクトの途中で一時的に離脱せざるを得

ないメンバーがでた。時限付きの研究プロジェクトで雇用する以上、無期限での雇用には移行でき

ない。被雇用者の権利を守りつつ、研究の進展を妨げない制度改正が望まれる。 

 

 本プロジェクトでは、総括、アドバイザー、技術参事を始めとする方々に大変お世話になった。プ

ロジェクト期間中、暖かい目で見て頂いたことが何より有り難かった。領域内ニュース誌に「原理的

に正しければ必ずできる、との思いで研究を進めていく。」と書いたが、その思いを最後の最後で

実現してくれたのは NIMSおよび東大のメンバーの努力のお陰であり、参画者全員に感謝したい。 

 

写真は、母国で次のポジションが決まり、帰

国する前夜まで実験に取り組んでくれたポス

ドクの歓送会での一コマ。 

 

 

 

 


