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　あ らま し　Conductive−AFM を用い て ，　 Pt〆NiOIPt抵 抗 変化 素子 に形成 され た フ ィ ラ メ ン トを直接観察 した ．

PtXNiOfPt素子 を フ ォ
ー

ミン グし た と こ ろ，　NiO薄膜 の
一

部 に変質領域（隆起あるい は陥没）がみ られた ．変質領域は直

径約 1pm で あ り，フ ィ ラ メ ン トは こ の 変質領域の周辺 部に主 に存在 して い る こ とが わか っ た，ひ とつ の 変質領域に

つ き数本 か ら 10数本 の フ ィ ラメ ン トが存在す る．そ の 面積は典型的な もの で 2500nm2 で あり，お よそ 200　nm2 か ら

20000nm2 の 範囲の 面積 を有す る，さ らに，低抵抗状態 に お い て は ，10m Ω cm の オ
ーダの 抵抗率を有す る フ ィ ラ メ ン

トが 主 に電流を担 っ て お り ， 抵抗値 の 違 い は そ の 面積お よ び形状 の 変化 に起因する こ とが 示唆 され た．
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　Abstrac ‘　 Filamentary　 conductive 　 paths（filaments）formed　 in　 Pt1NiOIPt　 cells　 have　 been　 directly　 observed 　 by

Conductive−AFM ，　After　forming　process，　deformations　on 山 e　surface 　ofNiO 　thin　films　are　observed ．　The 　deforrnations　have

been　con 且  ed 　to　be　protmsions　or　d〔rpressions　wi 血 the　diarneter　of　about 　1　pm．　lt　is　revealed 　that伽 m 　several 　to　more 舳 1

t，n 丘1  。nt ・ a・e　p・efe ・enti ・lly　di・励 ・t・d ・1・ng 出 e　edg ・ ・f ・ d・f・・m ・ti・n ．　Th・ a・ea ・f ・ m   ・nt 　i・ typically　2500　nm2 ，

1跏 g血 g　approximately 　from　200　nm2 　to　20000　nm2 ．　In　low−resistance 　state，　curren 跏 ough 血 e　cells 　is　dominated　by 出 e

丘1aments　with 　the　resistivity 　of 　the　order 　of 　lOm Ω cnL 　It　is　also 　suggested 　that　the　variat重on 　of 　dle　resistance 　in　low−resistance

state　originate　from　the　changes 　in　the　area 　as　wel ！　as　the　shape 　of 出e　filaments．

　Keywor “　ReRAM ，　Nickel　oxide
，
　Conductive−AFM

L 序論

　来 るべ き ユ ビ キ タ ス 社会 へ 向 け，既 存 の メ モ リ の 性

能 を 凌 駕 す る 次世代不 揮発性 メ モ リ の 実 現 が 望 ま れ て

い る ．酸 化 物 薄膜 に お い て 見 られ る ，抵抗 ス イ ッ チ ン

グ 現象 を 利 用 し た 不 揮 発 性 メ モ リで あ る 抵抗変 化 型 メ

モ リ（ReRAM ）は ，そ の 有 力 候補 の
一

つ で あ る ．抵 抗 ス

イ ッ チ ン グ 現 象 と は ， 電 圧 印加 に よ り 材 料 の 抵 抗 が ，

高抵 抗 状 態 （High −resistance 　 state ： HRS ）と 低 抵 抗 状 態

（Low −resistance 　state ： LRS ）の 2 状態 間 を可 逆 的 か つ 不

揮 発 に 変化 す る 現象 で あ り，こ の 抵抗 値 の 違 い を メ モ

リ に 応 用 す る ，ReRAM の 単
一

素 子 は 抵 抗変化材 料薄膜

を 上 下電極 で 挟 ん だ だ け の キ ャ パ シ タ 構造 か ら な り ，

高集積 化 に 極 め て 適 し て い る ．ま た ，〜5ns ，＜ 3V で の

動作 が 報 告 さ れ て お り ［1］，高速 ・低電圧 動作 の 可能 性

も 示 さ れ て い る ．さ ら に ，主 な 抵 抗変 化 材 料 は ，酸化

ニ ッ ケ ル （NiO ）［1，2］や 二 酸化 チ タ ン （Tio2） ［3，4】な ど

の 酸化物 で あ り，こ れ ら を 材 料 と し て 用 い た ReRAM 素

子 は CMOS と の 親 和 性 が あ り ， 低 コ ス ト化 も期 待 で き

る．こ の よ うに ，ReRAM は 次世代 不 揮 発 性 メ モ リ と し

て の 高 い ポ テ ン シ ャ ル を有 し て い る こ と か ら，現在，

盛 ん に 研 究開発 が 行 わ れ て お り，こ こ 1，2 年 で 実用化

に 向 け た 動 き も 出 始 め て い る ．

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 一8フー

This　article　is　a　technical　report　without 　peer　reView ，　and 　its　polished　and ／or 　extended 　version 　may 　be　published　elsewhere ．
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50 − 300pm φ

図 1 ．作製 試 料 の 断 面 図．

Pt（400 　nm ）

Ti（5　nm ）

　ReRAM 素 子 の 抵 抗 ス イ ッ チ ン グ 動 作 は ，そ の メ カ ニ

ズ ム が 完 全 に は 理解 され た と は い えな い も の の ，定性

的 に は フ ィ ラ メ ン トモ デ ル で 説 明 され る ［2，31，フ ィ ラ

メ ン トモ デ ル は ，フ ォ
ーミ ン グ に よ っ て 素 子 の

一
部 に

局 所 的 な 導 電 パ ス （フ ィ ラ メ ン ト）が 形 成 さ れ ，こ の フ

ィ ラ メ ン トが 消滅 （高抵抗 化 ： リ セ ッ ト）
・
（再 ）形 成 （低

抵 抗化 ：セ ッ ト）を 繰 り 返 す こ と で 抵抗 変化 を生 じ る と

い うモ デ ル で あ る．す な わ ち抵 抗変化 は ，素 子 面 内 の

一
部 に 形成 され た フ ィ ラ メ ン トの 状 態変 化 に 起 因 す る ．

し た が っ て ，抵 抗 ス イ ッ チ ン グ 現象 の メ カ ニ ズ ム の 理

解 の た め に は ，フ ィ ラ メ ン トの 構 造（組 成 ・形 状 ）や 物 性

に つ い て 明 ら か に す る こ と が 重 要 で あ る ．こ れ ま で に，
TiO2 に お け る フ ィ ラ メ ン ト は Ti407 の 組成 を有 す る マ

グ ネ リ 相 か ら な る と い う報 告 が な され て い る ［4］も の

の ，他 の 酸 化 物 に お け る フ ィ ラ メ ン トの 構 造 に 関 す る

知 見 は 不十分 で あ る ．

　今 回 ，NiO 薄 膜 を 用 い た 抵 抗 変 化素 子 に お い て ，フ

ォ
ー

ミ ン グ に 伴 い NiO 薄 膜 の
一

部 が 変質 す る こ と を 見

出 し た ．さ ら に ，Conductive−AFM （C−AFM ）に よ っ て

Nio 表 面 の 形 状 お よ び 局 所的 な 導 電性 を調 べ ，変 質領

域 近 傍 に 形 成 され た フ ィ ラ メ ン トを直接観 察 し た ．ま

た ，素 子 の 抵抗 状 態 と そ の 素 子 に 形 成 され た フ ィ ラ メ

ン トの 抵 抗 率 や 面 積 と の 関 係 に つ い て 詳 細 な 評価 を 行

っ た ．

2．実験 方 法

2．1．作製試料

　SiO21Si基板 上 に 図 1に 示 す よ うな Pt1NiOIPt積 層構 造

か ら な る 素 子 を 作製 し た ．ま ず，基 板 上 に Ti を 5nm 蒸

着 し た 後，下 部電極 と し て Pt を loe 　nm 蒸着 し た ．次 に

下部電 極 上 に NiO 薄膜 を 反 応 性 ス パ ッ タ リ ン グ に よ り

堆 積 し た ．ターゲ ッ トは 金 属 ニ ッ ケ ル （Ni），プ ロ セ ス

ガ ス に は ア ル ゴ ン （Ar）と酸素 （02 ）の 混合気 体 を 用 い た ．

Nio の 膜厚 は 約 100 　 nm で あ る ．　 Nio 上 に 上 部電極 と し

て Pt を 100　nm あ る い は 200nm 蒸 着 し た ．素 子 は シ ャ ド

ウ マ ス ク を 用 い て 円 形 に 成 形 し
，

50pm か ら 300 μm の

径 を有す る 複数 種 類 の 素 子 を 作製 し た ．
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図 2，300 μm φの 素 子 に お け る 1−V 特 性 ．数 回 の 抵

抗 ス イ ッ チ ン グ 後 ，低抵抗状 態 に 設 定 ．

電極

図 3、図 2 に 」−V 特性 を 示 し た 素子 の （a ）初期 状態（フ

ォ
ー

ミ ン グ 前 ），（b＞フ ォ
ー

ミ ン グ 後 ，（c ）抵 抗 ス イ ッ

チ ン グ後 そ れ ぞ れ に お け る ノ マ ル ス キ 像 ．

2．2．評 価方法

　作製 素 子 の 電 流
一
電 圧 （1−V）特性 を 2 端 子 法 に よ り 調

べ た ．ま た ，1−V 特 性 測定 は 下部 電極 を 接地 し ，上 部

電極 に 正 電 圧 を 印 加 し て 行 な っ た ．そ の 後 ，上部 電極

を 除 去 し，素 子 面 内 の NiO の 表 面 形 状 及 び ，局所 的 な

導電性 を C −AFM に よ り評 価 し た ．　 AFM プ ロ
ーブ に は

Ptlr コ
ー

トカ ン チ レ バ ーを 用 い ，そ の 先端 曲 率 半 径 は

20nm で あ る ，ま た ，1−V 特 性 測 定 前 後 ，上 部 電 極 除

去 前 後 と い っ た そ れ ぞ れ の 状 態 に お け る 素 子 像 を ，ノ

マ ル ス キ 顕 微鏡に よ り観 察 し た ，

3．結 果お よ び 考察

3．1．フォ
ー

ミン グ に伴 う素子 表 面 の 変 形

　図 2 は 300pm の 径 を 有 す る 素 子 の 1−Y特性 で あ る．

初 期 状 態 は 高 抵 抗 で あ り ，初 め に 約 5．7V で フ ォ
ーミ ン

グ が 起 こ っ た．こ の 時 の 電 流 コ ン プ ラ イ ア ン ス （∬、。 mp ）

一88 ．

N 工工
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図 4　図 3 の 素 子 を 変形領域 を含 む電 極片（電極 ｝1
1）と 含 ま な い 電 極 片 （電 極 片 2）と に 分 割 し た 後 の 素

子 の （a ）ノ マ ル ス キ 像 お よ び 　（b）そ れ ぞ れ の 電 極 片

に か ら な る 素 子 に お け る IV 特性 （比 較 の た め に 黽

極 分 割 前 の 」−V 特 性 も 示 し て い る ）

は 300 μA て あ る　そ の 後，数回 の 抵 抗 ス イ ノ チ ン ク （リ

セ ノ ト セ ノ ト）を繰 り 返 し た （セ ノ ト時 の ∬、。 mp は 10

mA と し た ）図 3（a） （c）に （a ）初期状 熊 （フ ォ
ーミ ン ク 前）

（b）フ ォ
ー

ミ ン グ 後 ，（c）抵抗 ス イ ノ チ ン ク 後 の 素 子 の ノ

マ ル ス キ 像 を そ れ ぞ れ 示 す 　 フ ォ
ーミ ン グ 後 の 素 子 表

面 に お い て 　 素 子 の 周 辺 部 に （円 て 囲 ん た 領域 ） に 変

形領域 か み られ た 　 さら に ，抵 抗 ス イ ノ チ ン ク を 繰 り

返 す こ と て 変形領域 は 拡 大 し た （図 3（c ））　次 に 　素 子

を 低 抵 抗 状 態 に 設 定 し た 後 変 形 領域 を 含 む 庖極片（電

極 片 1 ）と含 ま な い 電極片（電極片 2）と に 上 部 電 極 を 分

割 し
， そ れ ぞ れ 電 極 片 か ら な る 素 子 の IF 特 性 を 調 へ た

図 4 に （a ）電極分 劃後 の 素子 の ノ マ ル ス キ 像 と〔b）そ れ

ぞ れ の 電極片 か らな る 素 子 に 対 応 す る IV 特 性 を 示 す

電極片 1 か ら な る 素 子 は 低 抵 抗 て あ り，分 割 前 の 素子

と ほ ぼ 同 様 の 17 特 性 を 示 し 　 1V 付 近 て リ セ ノ トか 起

こ っ た 　 ま た ，リ セ ノ ト後 ，竜極分割 前 の 高抵 抗状態

と ほ ぼ 同 し 抵抗 値 を 示 し た 　
一

方 ， 電 極 者 2 か ら な る

素 子 は 高抵抗 て あ り，約 7V て 低抵抗 化 し た 　こ れ は

分割 前 の 素子 の 初期状 態 に 近 い 特 性 で あ る

　 変 形領 域 を含 む 竜極 片 か らな る 素 子 の ∬ V特 性 か 分

割 前 の 素 子 の 1−V特 性 と
一

致 し た こ と か ら，フ ィ ラ メ ン

トは こ の 変形領域 近傍 に 存在 し て い る と 考 え る ま た

AFM に よ る 観察 の 結 果 　 こ の 変 形 は 高 さ 50　 nm ， 深 さ

100nm の 凹 凸 で あ っ た （図 は 載せ て い な い ）　中 に は

フ ォ
ー

ミ ン グ に 伴 い 素 子中央付 近 か 数 100nm 隆 起 し

た 素 子 も 存在 し た 　 こ れ ら の 変 形 は ，後 述 す る　 フ ォ

ー
ミ ン グ に 伴 う内 部形 状 の 変化 に 起 因 す る も の で あ る

フ ォ
ー

ミ ン グに 伴 う素 子 表 面 の 変形 は 近 藤 ら に よ っ て

も 報 告 さ れ て お り【5］， SrT103 ［6】や TIO2 ［7］に お い て も

同 様 の 現 象 が 報 告 され て い る

3．2．C −AFM に よる Nio 表面 の 変質領 域の 観察

　 図 5 は フ ォ
ーミ ン グ後 の 素 子 （50pm φ，図 3と は 異 な

る ）の ，上 部電極 除 去 前 後 に お け る ノ マ ル ス キ 像 で あ る

フ ォ
ーミ ン グ後 の 上 部電極 表 面 に お い て ，図 5（a）に 矢

図 5 フ ォ
ーミ ン グ 後 の 素 子 の （a ）上 部 電極 除 去 前 お

よ び （b）上 部 電 極 除 去 後 の ノ マ ル ス キ 像　N10 表面

に お い て も上 部電 極 の 変形 領 域 と ほ ぼ 同 し 位 置 に

変質領域 か 見 られ る

0 【nm 】

韓 艦箆tt300 　 短嬲尼　 1 　 　　 　 　’竃
　 　

w ／t
臙 階 　

’

0　　　　　【pA1　　　100

0ua
，響 　　噌

［nA ］　 700

図 6 図 5 に 示 し た 変質領域 の （a ）表面 モ フ ォ ロ ノ 像お

よ び （b）10mV 印加 時，（c）1mV 印加 時 の 竜流像 　高 さ

約 150nm の 隆起 の 周 辺 部 に 低抵 抗 な領 域 か 分布 し て

い る

印 て 示 す位 置 に 変形領 域 か み られ た　 こ の 素 子 の フ ォ

ー
ミ ン グ後 の 抵抗 は 約 10 Ω で あ る 　上部電極 除 去 後 の

NIO 表 面 に お い て ，上 部電 極 の 変 形 領域 と ほ ぼ 同 し 位

置 に N10 表 面 に 変質領 域 か み ら れ た

　観 察 さ れ た NiO 表 面 の 変質領 域 の 形 状 お よ ひ 局 所 的

な 抵 抗率 を C−AFM に よ り 調 べ た 　図 6 に 図 5 に 示 し た

変質領域 の （a）表面 モ フ ォ ロ ジ 像 ，（b）10mV 印加 時お よ

び（c ）1mV 印 加時 の 電 流像 を 示 す　た だ し 電 圧 （Vt，p）は ，

AFM プ ロ
ーブ か ス テ ー

ノ に 対 し 止 と な る よ うに 印 加

し た 　図 6（a）に 示 す よ うに ，図 5 で 観 察 さ れ た 変質領

域 は ， 直 径 約 15pm ，高 さ 約 150　nm の 隆 起 て あ っ た
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ま た ，隆 起 の 周 辺 部 は ，周 囲 の 変質 し て い な い 領 域 に

比 べ ，数 10nm 高 くな っ て い る ．他 の 素 子 に お い て 観

察 さ れ た 変 質 領 域 も 直 径 は 1pm の オ ーダ で あ る ．そ し

て ，図 5（b）に 示 す よ うに ，主 に 隆 起 の 周 辺 部 に お い て

導電性 領域 ，すな わち フ ィ ラ メ ン トの 存在 が観察 され

た ．そ の 面積 は ，典 型 的 な も の で 2500nm2 で あ り，お

よ そ 200nm2 か ら 20000 　nm2 の 範囲 で あ る ，また，変質

領域 の 中 央 が 隆起 で は な く 数 10nm 陥 没 し て い る も の

も 観 察 さ れ て い る ．こ の よ うな 陥 没 の 場 合 で もそ の 周

辺部 は 数 10nm 高 くな っ て お り，フ ィ ラ メ ン トは 主 に

周 辺 部 に 存在 し た ．さ ら に ， 検 出 さ れ る 電 流値（1d、∂が

異 な る フ ィ ラ メ ン トが 存在 し，そ の 値 に よ っ て 次 の 2

種類 に 大別 で き る ．一
方 は 図 6 （b）に 矢 印 で 示 し た 領 域

で あ り，Vtip＝10mV に お い て ，　 Jd。i　＝＝10 −50　pA の 比 較

的 小 さ な 電流 が 流れ る ．も う
一

方 は ，図 6（b）， （c ＞に 円

で 囲 っ た 領 域 で ，図 6（c ）に 示 す よ うに，Vtip− 1mV に お

い て ，Jd，t ＝300 −600　nA な る 大 き な 電 流 が 流 れ る （図

6（b）の 測 定 レ ン ジ で は ，こ の 領域 を流 れ る 電流 は 飽 和

し て い る ）．な お ，フ ィ ラ メ ン トを 流 れ る 電 流 は 100mV

ま で ほ ぼ オ ーミ ッ ク に 増 加 す る こ と を 確認 し て い る ．

　 こ れ ま で の 報告 で ，フ ィ ラ メ ン トは NiO に お い て 酸

素脱 離，す なわ ち還 元 が 生 じ る こ と で 形成 され る こ と

が 示 され て い る ［8］．
一

方 で ，フ ィ ラ メ ン トは 電 圧 印 加

に よ っ て 形 成 さ れ た パ ー
コ レ ー

シ ョ ン パ ス で あ る こ と

が 示 唆 さ れ て い る ［9］．
一

般 に ，フ ォ
ー

ミ ン グ 過 程 は あ

る 印 加 電 圧 に お い て ，素 子 を 流 れ る 電流 が 急増 し
， そ

の 後 ，電流 が外 部 回 路 の 制 限 値 に 達 す る こ と で 終了す

る．し た が っ て ，フ ォ
ーミ ン グ に お い て ，過程初 期 に

パ ー
コ レ ー

シ ョ ン に よ っ て 形成 され た フ ィ ラ メ ン トに ，

大 きな電流 が 流 れ 込 み ，発 生 し た ジ ュ
ール 熱 に よ っ て

フ ィ ラ メ ン トは 還 元 が 促 進 さ れ ，低 抵 抗 化 が 進 行 す る

と 考 え る ．C −AFM 測 定 に お い て ，検 出 され た 電流 ，す

な わ ち 抵抗 の 異 な る フ ィ ラ メ ン トが 存在 し た の は ，フ

ォ
ー

ミ ン グ 時 の 電流 分布 に よ っ て 還 元 の 度 合 い に 違 い

が現 れ た 結 果 で あ る と考 え る ．

表 1，観 察 され た フ ィ ラ メ ン トと式 （1）よ り求 め た 抵抗

率 ．

フ ィ ラ メ ン ト 抵 抗 率 ρ

F1 10m Ω cm − 80　m Ω cm

F2 200 Ωcm −20　kΩ cm

3．3．低抵 抗 状態に お ける素子 の 抵抗 とフ ィラメン ト

　　 の 抵抗率 お よび 面 積 ・形 状 との 関係

3．3，L フ ィ ラ メ ン ト の 抵 抗率 の 算 出

　 C −AFM に お け る 電流測 定 に お い て は ，試 料 面 積 に

比 べ ，カ ン チ レ バ ー
プ ロ

ー
ブ の 接 触 面 積 が 極 め て 小 さ

い た め ，検 出 さ れ る 電 流 は プ ロ
ーブ 接 触界 面 近 傍 の 抵

抗成分 （接触抵 抗 ・拡 が り 抵抗 ）に よ っ て ほ と ん ど 決 定

され る と 考 え ら れ る ．抵抗 率 ρを 有す る 半 無 限平 面 試

料 に 対 し，半径 a の 円形 プ U 一ブ を 接触 させ た と き の 拡

が り抵 抗R
、p

は 次式 で 表 され る ［10｝：

R ＝ 2sp
　 4a

’ （1）

　 本節 で は ，最 も簡 単な モ デ ル と し て ，C −AFM に よ っ

て 検出 さ れ る 抵抗 成分 と し て 拡 が り抵抗 の み を 考 え る ．

さ ら に ，AFM プ ロ
ー

ブ と試 料 と の 接 触 面 と し て AFM プ

ロ
ーブ の 曲 率 半 径 r − 20nm に 等 し い 半径 を 有す る 円 形

を仮 定 し，式（1）よ り観察 さ れ た フ ィ ラ メ ン ト の 抵 抗率

を 求 め た ．そ し て ，抵 抗（Rc。t］）と，そ の 素 子 に 存 在す

る フ ィ ラ メ ン トの 抵 抗 率お よ び そ の 面積 （AFi1 ）と の 関

係 に つ い て 調 べ た ．さ ら に ，素 子 の 抵 抗 と そ の 素 子 に

存在 す る フ ィ ラ メ ン トの 形 状 に つ い て 検討 し た ．

　 30 Ω か ら 30k Ω の 様 々 な抵抗 を有す る ，低 抵抗 状態

の 素 子 に つ い て 同 様 に C−AFM に よ る 評 価 を 行 っ た ．こ

こ で 低 抵 抗状 態 と は ，フ ォ
ー

ミ ン グ あ る い は セ ッ ト直

後 の 素 子 の 状態 を 指 す．観 察 さ れ た フ ィ ラ メ ン トは ，
い ず れ の 素 子 に お い て も，V，ip

＝ lmV に お け る Jd。t が

100nA オ
ー

ダ も の （Fl と 呼 ぶ ）と，40　 pA 以 下（概 ね 0，4

pA −40pA の 範 囲 ）の も の の （F2 と 呼 ぶ ）の 2 種類 で あ り，

こ れ ら の 中間 の 電 流値 を 示 す フ ィ ラ メ ン トは 観 察 さ れ

な か っ た ，ただ し ，F1 が 観 察 さ れ な い 素 子 も存 在 し た

が， こ の 点 に つ い て は 後 述 す る ．検 出 され た 抵抗 値 ：

Vtip！ld。t が ，　 R
、p

に 等 し い と 仮 定 し
，

こ の 値 か らFl ，　 F2

そ れ ぞ れ に お け る 抵 抗 率 p を 求 め た ．そ の 結 果 ，表 1

に 示 す よ う に Fl の 抵 抗 率 ρ Fl は PF 且
＝ IO　 m Ω cm − 80

m Ωcm の 範 囲 で あ り，10　 m Ω cm オ
ー

ダ の 大 き さ と な っ

た ．一
方 で ，F2 の 抵抗 率 ρF2 は pF2 ＝200 Ωcm −20　kΩcm

の 範 囲 で あ る．

3．3．2．素 子 の 抵 抗 とフ ィ ラ メ ン ト の 面積 ・形 状

　　　との 関係

　 ま ず ，フ ィ ラ メ ン トが ，膜 厚 方 向 に 均 質 か っ
一

定 な

断面 積 を有す る 抵抗 体 と し て 扱 え る と し，そ の 抵抗 を，

　 　 　 　 t
R

・・
＝

ρ

不
（2）

よ り 求 め た ． こ こ で ，tの 値 に は Nio の 膜厚 t ＝ 100　nm

を 用 い た ．図 7 は 低抵抗 状態 に お け る 素 子 抵抗 Rc 、n に

対 し て ，求 め た RFilを プ ロ ッ ト し た も の で あ る ．ただ

し 1〜Cell か ら は ，フ ィ ラ メ ン ト に 対 し て 並 列 に 入 る NiO

バ ル ク の 抵 抗成分 を除 い て あ る ．ま た ，F2 の 抵 抗 は Fl

の 抵 抗 に 比 べ て 十 分 大 き く 無 視 で き る の で ，Fl と

F2（こ れ ら は 並 列 に 入 る ）が とも に 観 察 され た 素 子 に お
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図 7．式 （1）よ り 求 め た フ ィ ラ メ ン トの 抵 抗 率

か ら計算 し た フ ィ ラ メ ン トの 抵 抗 と，実際 の

素 子 抵抗 と の 関係．

い て は ，Fl の 抵抗値 RF
”．Fl の み を記す ．　 F1 が 観察 され

な か っ た 素 子 に つ い て は F2 の 抵 抗値 RF、］、F2 を 示 す ．そ

の 結果 ，以 下 の 3 っ の Rc 、11 の 範 囲 で ，　 RFi1と Rc
，llと の

大 小 関 係 が 大 き く 異な っ た ．

●　 Cell−1；Rcclt＝1．8　k − 35k Ω，

　　RFilは Rc。llと 近 い 値 と な っ て い る ．

● 　Ce1レII：Rcctl ＝：67 −220 Ω

　　RFil は Rc
、n に 比 べ 極 め て 大 き な 値 と な っ て い る．

　　 さ ら に ，3 つ の 範囲 の 中 で RFilが 最 も 大 きな値 と な

　 　 っ た ．

● 　Cell−III：RCclt＝IO −50 Ω

　　RFilは Rc
、 11よ り も大 き な 値 と な っ て い る ．一

方 で ，

　　3 つ の 範 囲 の 中 で Rmi の 値 は 最 も 小 さな値 と な っ

　 　 た ．

　ほ と ん ど の 素 子 ，特 に 最 もRCen が 大 きな Cell−1の 素 子

に お い て も FI が 観 察 され て い る ．そ し て ，上 述 し た よ

うに ，F1 とF2 の 抵抗 率 が 3 桁 以 上 も 異 な る に も か か

わ ら ず ， こ れ ら の 中 間 的な抵抗率 を 有 す る フ ィ ラ メ ン

トが 観 察 さ れ て い な い ．以 上 の こ と か ら，低 抵 抗状 態

に お い て ，電流 は 10m Ω cm オ ー
ダ の 抵抗 率 を有 す る

フ ィ ラ メ ン ト（FD が 担 っ て お り，各 素 子 に お け る Rc。ll
の 違 い は ，フ ィ ラ メ ン トの 抵 抗 率 で は な く フ ィ ラ メ ン

トの 面 積 の 違 い に よ る 影 響 が 大 き い と 考 え る．以 下 で

は Rc ，n とRFi］ と の 関係 か ら，　 Cell−1，　II，　IIIそ れ ぞ れ の 素

子 に お け る ，F1 の 形 状 に つ い て 検討 す る ．

　 Cell−1の 素 子 に お い て は ，　 RFilの 値 は Rc
， ”

の 値 と近 い

値 と な っ て い る， し たが っ て ，図 8（a ）に 示 す よ うに ，
Ce11 −1の 素 子 に お け る フ ィ ラ メ ン トは ，膜厚方 向 に 断 面

積 が ほ ぼ
一

定 で あ る 形 状 を し て い る と 考 え る ．

　
一

方 で ，Cell−IIお よ び IIIの 素 子 に お い て RFitは RCe ”

よ り も大 き な値 と な っ て い る ．こ れ は ，フ ィ ラ メ ン ト

の 断 面 積 が ，膜厚 方 向 に 対 し て 変 化 し て い る た め で あ

る と 考 え る ．Cell−IL　 IIIの 素 子 に お い て は ，　 Rc、11 ＜

RFi
］
＝PFiltfAFit，す な わ ち

一
定 断 面 積 を仮 定 し た 場 合 の

フ ィ ラ メ ン トの 抵 抗 は ，実際 の 素 子 抵 抗 よ り も 大 きく

な っ て い る． し た が っ て ， Cell−II，　IIIの 素 子 お い て は ，

図 8（b），（c）に 示 す よ うな ，膜厚 方向 ，す なわち上部電 極

（陽極 ）側 か ら下部電極 （陰極 ）側 に 向 か う に 従 い ，フ ィ ラ

メ ン トが 拡 が っ た 形 状 に な っ て い る と 考 え る ．こ の よ

うな 陰 極 側 に 近 づ く に 従 い 断 面 積 が 拡 が っ た フ ィ ラ メ

ン トの 形 状 は ，Tio2 に お い て 断 面 TEM に よ り観 察 さ れ

て お り［4】，Nio に お い て も 同 様 の 形 状 の フ ィ ラ メ ン ト

は 形 成 さ れ うる と 考 え る ．

　 Celr−IIの 素子 で は 観 察 され たFl の 面 積，す な わ ち 陽

極端 に お け る 面 積 は 極 め て 小 さ か っ た ．ま た ，Rc
，］1

−200 Ω な る 素 子 （図 7 に 三 角 形 で 示 し た も の ）に お い て

は ，F2 の み が 観察 され ，　 F1 は 観 察 され な か っ た ．そ

の た め ，RF
” は Rc

，llに 比 べ て 極 め て 大 き な値 と な っ た ．

すな わ ち，Cell−IIの 素 子 の 陽極 端 に お け る フ ィ ラ メ ン

トの 面 積 は 小 さ く ，図 8（b）に 示 す よ うな，陰極 側 に 向

か うに 従 い 極 端 に 拡 が っ た 形 状 を し て い る と 考 え る ．

F1 が 観 察 され な か っ た Rc
，n

〜200 Ω な る 素 子 で は ，陽

極 端 に お け る フ ィ ラ メ ン トの 面積 が さ ら に 小 さく，検

出 で き な か っ た 可能性 が あ る ．ゆ え に ，Cell−IIの 素 子

に お い て は，Rc
，］tの 減 少 に 伴 うフ ィ ラ メ ン トの 断 面 積

の 増加 は 陽 極 側 で 顕著 で あ る と考 え る ．な お ，F1 が 観

察 さ れ な か っ た 素 子 （Rc ，］1
〜200 Ω）に お い て も ， 主 に F2

が 電流 を 担 っ て い る と は 考 え に く い ．な ぜ な ら F2 の 抵

抗 率 は 小 さ く て も 200 Ω cm で あ り，こ の フ ィ ラ メ ン ト

陽極

陰極

（a｝Ce］1−1　　　　　　　　　　　　　（b）Cell−II　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（c）Cell−111

　図 8，素 子 抵抗 の 変 化 に 伴 う フ ィ ラ メ ン ト形 状 変化 の 概 念 図 ．
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が 200 Ω の 抵抗 を 示 す に は ，一
様 な断 面 形状 を 仮定 し

て も 1000pm2 の 面 積 が 必 要 と な る か ら で あ る ．

　Cell−IIIの 素 子 に お い て は ，　 RFilの 値 は Rc
。一

よ り も大

き くな っ た も の の ，そ の値 は ，Cell−1，　II，　IIIの 中 で 最 も

小 さ い ．こ れ は ，陽極 端 に お け る フ ィ ラ メ ン トの 面 積

が 最 も 大 き い た め で あ る ＝ 方 で ，Rc ， ］］
の 減 少 に 対 し ，

求 め た RFit は ほ ぼ 同 程度 の 値 と な っ て い る の は ，陽 極

端 に お け る フ ィ ラ メ ン トの 面積 が ほ と ん ど 変化 し て い

な い た め で あ る ．し た が っ て ，図 8（c）に 示 す よ う に ，
Rc

，u が 小 さ くな る に っ れ ，フ ィ ラ メ ン トの 面 積 は ，陽

極 側 で は ほ と ん ど 変化 せ ず，陰極側 で 大 き く な っ て い

る と 考 え る ．

　 以 上 よ り，低 抵 抗状 態 の 素 子 に お い て 電流 を担 っ て

い る の は ，10m Ω cm オ ー
ダ の 抵抗 率 を有す る フ ィ ラ メ

ン トで あ り，低 抵抗状態 に お け る 素 子 問 で の 抵 抗 値 の

違 い は ，フ ィ ラ メ ン トの 抵 抗 率 の 違 い で は な く，主 に

フ ィ ラ メ ン ト面 積及 び 形 状 の 違 い に 起 因 す る と い え る ．

今 後 は
，

上 部 電 極 を 陰極 と し て フ ォ
ーミ ン グ を 行 い ，

Rc ，］1 と 陰 極 端 に お け る フ ィ ラ メ ン トの 面積 に つ い て 調

べ る こ と で ，本結果 に つ い て 更 な る 検討 を行 う．ま た ，

断 面 TEM 等 に よ っ て ，フ ィ ラ メ ン トの 断 面 形 状 に つ い

て 詳 細 に 評 価 す る 必 要 が あ る ．

4．ま とめ

　 Pt1Nio 〆Pt素 子 に お い て ，フ ォ
ー

ミ ン グ に 伴 い 素 子 の

一
部 が 変 形 す る こ と を 見 出 し，こ の 変 形 領 域 の 近 傍 に

フ ィ ラ メ ン トが 存 在 す る こ と を確 か め た ．そ し て ，上

部電極 除 去 後 ，こ の 変形領 域 を C −AFM に よ っ て 観察

し た と こ ろ ，こ の 変形 は 直径 1 μ m オ ーダ の 隆 起 あ る

い は 陥 没 で あ り，フ ィ ラ メ ン トは 主 に そ の 周 辺 部 に 分

布 し て い る こ と が わ か っ た ．さ ら に ，低 抵 抗 状 態 の 素

子 に お い て は ，抵抗値 に よ ら ず ，ほ と ん ど の 素子 で ！O

m Ω cm オ ーダ の 抵 抗 率 を 有す る フ ィ ラ メ ン トが 存在 し

て お り，電 流 は 主 に こ の フ ィ ラ メ ン トに よ っ て 担 わ れ

て い る こ とが わ か っ た．そ し て ，低 抵 抗 状 態 の 素 子 抵

抗 と式 （2）よ り 求 め た フ ィ ラ メ ン トの 抵 抗 と の 関係 か

ら，低 抵 抗 状 態 の 素 子 問 に お け る 抵抗値 の 違 い は ，フ

ィ ラ メ ン トの 面 積 お よ び 形状 の 変 化 に 起 因 す る こ と が

示唆 された ．
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