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Abstract: 筆者は, 半導体メモリ素子の微細化・高性能化の限界の壁を打ち破り, 半導体業界に漂う停滞感を払拭したい

という強い思いを持って, 次世代メモリの研究開発に様々な角度から取り組んできた. 次世代メモリとして期待される抵

抗変化型メモリ ReRAM の高性能化及び抵抗変化機構の解明から, 新規高速抵抗スイッチング現象の発見, 固液融合型高

性能メモリの提案といった, 次々世代を担うメモリ素子の提案まで, 幅広く, しかし, 一貫してメモリ素子にこだわって

研究を継続して来た. 本総説は, 筆者が鳥取大学工学研究科にて行ってきたこれらの研究成果について簡単に整理したも

のである.  
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１．はじめに 

 ReRAM は電極 /金属酸化物 /電極のサンドウィ

ッチ構造をとり , 上下電極間に電圧を印加するこ

とで生じる可逆的かつ巨大な抵抗の変化を利用し

たメモリである . 低抵抗と高抵抗をそれぞれ"0"
と"1"に対応させることでメモリ素子として機能

し, 高密度化に有利である点, 電源を OFF にして

も記憶データを保持する点 , 高抵抗から低抵抗或

いは低抵抗から高抵抗への抵抗スイッチングに要

する速度がマイクロ秒からナノ秒オーダーと高速 

(Flash ではデータの書き換えに 1 ミリ秒程度の時

間を要する )である点など優れた特徴を持ち , 微
細化の限界に直面した Flash の次世代メモリとし

て研究開発が進められて来た . 簡易構造故の高密

度化への優位性に加え, 抵抗の変化が 5, 6 桁に及

ぶケースもあることから , 低抵抗と高抵抗の間の

抵抗も利用することで, "0", "1", "2", ･･･と多値記

憶が可能になり , メモリセルの実効的な高密度化

が期待されている.  
 一般的に, ReRAMは高抵抗から低抵抗へのスイ

ッチング(セット)と低抵抗から高抵抗へのスイッ

チング(リセット)に極性の異なるバイアス電圧の

印加を必要とする「バイポーラ型」(図 1(a))と同

一極性の電圧印加でセット , リセットを繰り返す

ことが可能な「ユニポーラ型」(図 1(b)), 印加電圧

の極性とは無関係にセット , リセットの両方が可

能な「ノンポーラ型」に分類される . セット時の

急激な電流増加により , 素子が破壊されるのを防

ぐため, 電流リミッターによって電流を制限する

必要がある . 図 1(a)と(b)において , セット後の電

流が一定値に保たれているのは , このためである . 
ReRAM の抵抗スイッチング機構の詳細は明らか

にされていないが, その起源は大きく 2 つに分類

される. 金属酸化物層内の酸素イオン或いは酸素

欠損が拡散することで生じる局所的な酸化 /還元

反応により抵抗スイッチングが引き起こされる

「陰イオン拡散型」と , 電極を構成する金属原子

(金属イオン)が金属酸化物層内を拡散し , 上下電

極を繋ぐ金属ブリッジが形成 /断裂されることで

抵抗スイッチングが生じる「陽イオン拡散型」で

あ る . 陽 イ オ ン 拡 散 型 の ReRAM は

Conducting-Bridge Random Access Memory 
(CB-RAM)と呼ばれ , 陰イオン拡散型と区別され

ることが多い . 陰イオン拡散型 , 陽イオン拡散型

共に金属酸化物層として多種多様な材料が用いら

れるが, 前者では電極材料が比較的自由に選択さ

れるのに対し, 後者では一方の電極に電気化学的

に活性な (標準電極電位が低い)金属を, 対極に不

活性な  (標準電極電位が高い)金属が使用される . 
これにより, 活性金属のみが電気化学反応によっ
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て金属酸化物層中に溶出し , 安定した抵抗スイッ
チングが実現される . 一方, 単に ReRAM と呼ば

れる場合には前者の , 且つ陰イオンが金属酸化物
層を構成する酸素イオンである素子を意味する. 
 筆者らは ReRAM と CBRAM の両者についてそ
の高性能化とスイッチング機構の理解に貢献して

来たのと同時に, 新原理に基づく高性能抵抗変化
メモリを実現している . 以降 , これらの研究成果
について簡単に紹介する.  

 
２．研究成果の紹介 
２.１ 原子間力顕微鏡(AFM)書き込み技術の確立 
  ReRAM のメモリ効果は , 前述のサンドウィ
ッチ構造に電圧を印加し, フォーミングと呼ばれ
る絶縁破壊に類似の現象を生じさせることによっ

て発現する. フォーミングによって, TMO 膜中に
フィラメント(FL)と呼ばれる伝導パスが形成され , 
この内部でメモリ効果が生じる . FL の直径が 10 
nm 以下と細く, 分析が困難であることから FL の
物性解明は長く滞っていた. そこで, 我々は AFM
の探針で NiO膜表面へ電圧を直接印加しながら走
査することで, 探針の直下に FL を連続的に形成
させ, FLで満たされた領域を形成する手法を考案
した . その結果 , 任意面積 , 任意形状の領域に高
抵抗状態と低抵抗状態を自在に書き込むことが可

能となった. 図 2(a)と 2(b)に低抵抗(a, c)と高抵抗
(b, d) を 交 互 に 書 き 込 む こ と で 得 ら れ た
Conducting AFM 電流像と , 走査電子顕微鏡  
(SEM)により撮影した同領域の 2 次電子像をそれ
ぞれ示す . ここで , 図 2(a)の明るい領域と暗い領
域はそれぞれ低抵抗と高抵抗を意味する . 低抵抗
領域と高抵抗領域の低抵抗領域に跨る領域  (図
2(a)中の黄色実線)の SEM 像には形状変化が確認

されず, NiO の抵抗スイッチング現象に高い繰り
返し耐性が期待されることが示された . また , 図
2(b)の明るいコントラストと暗いコントラストの
領域が, それぞれ低抵抗と高抵抗領域に対応して
いることが分かる . 2 次電子像のコントラストよ
りキャリア型を判断する EL-Gomatiら[1]やその他
[2]の報告に基づけば, 低抵抗領域のキャリア型は
p型, 高抵抗領域は i或いは n型になっていること
が示唆される . 故に , 抵抗スイッチング現象は , 
強電界による酸素イオンの移動に伴う電界ドーピ

ングによって生じることが示唆された . この結果
は, AFMチップにより金属酸化物薄膜に局所的に
電圧を印加することで , 高抵抗領域と低抵抗領域
を自由に作り分け , フォトリソグラフィーの技術
的制限を受けない , 超微細回路の作製が可能であ
ることを意味しており , 特許権も取得している  
[3]. 図 3 に本手法により描かれた鳥取大学のキャ
ラクター「とりりん」の画像を示す . 図 2(a)と同
様に, 明るい領域と暗い領域はそれぞれ低抵抗と
高抵抗がそれぞれ書き込まれた領域である . 現在, 
本手法は抵抗変化領域の物性を評価するための一

般的な手法となっており , 本手法の原理について
報告した Applied Physics Letters 掲載の論文 [4]は
引用数 148件に上る.  

 
２ .２ 交換可能な下部電極を有する超微細抵抗変
化メモリテストセルを用いた酸素貯蔵庫の探索 
 AFM カンチレバー先端に形成された Pt/NiO 構

 
 図 1 (a)ユニポーラ型と(b)バイポーラ型 ReRAM
の電流-電圧特性. 

 
 図 2 AFM 書き込み技術により形成された低抵
抗領(a, b)域及び高抵抗領域  (c, d)の(a) 電流
像. 明るいほど抵抗が低いことを意味する. 同
領域の(b) 2次電子像.  

 
図 3 (a) 鳥取大学のキャラクター「とりりん」
と(b)AFM 書き込み技術により描かれた「とり
りん」. 
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造を外部 Pt電極に接触させることで , Pt/NiO/Pt構

造の超微細 ReRAM を作製する手法を提案した 
[5]. これによりフォトリソグラフィーやエッチン
グ無しで直径 10nm の ReRAM セルを容易に作製
することが可能となった. 本手法は NiO/Pt構造に
Pt コートカンチレバーを接触させて Pt/NiO/Pt 構
造を構成する従来法[4]に比べ, ドリフト耐性が遙
かに高く, NiO 膜中に形成されたフィラメントを
長時間に亘って繰り返し観測することも可能であ

る. これにより , 超微細 ReRAM では抵抗のばら

つきが深刻化することが確認された. 
 更に , 本手法適用の下 , スイッチング毎に探針
を移動させ , 下部電極を変更することで , 同一素
子におけるスイッチング特性の下部電極材料依存

性を調査することが可能となった . 大気中でフォ
ーミングを済ませた後 , 電極の表面吸着水の影響
を避けるため, 真空中 300Cで電極をアニールし,

真空を破ることなく室温にて, Ni⇒Pt⇒Au⇒TiN の
順にリセットを試みた結果を図 4に示す. ここで, 
セット及び抵抗値の読み出しは, 全て専用の Pt電
極 (図 4 吹き出し中の孤立 Pt 電極)にて行われた. 
結果は, 電極種 (触媒能の有無や酸素透過性)に依
らずリセットが生じることを示しており , 電極が
酸素の貯蔵庫の役割を果たし , 電極とフィラメン
トの間で酸素イオンを交換することで抵抗スイッ

チングが生じるとする従来モデルと整合しない . 
本研究は固体内拡散の駆動力として , 従来考慮さ
れなかった Soret力(温度勾配起因の駆動力)が, 金
属酸化物内の酸素欠損の移動を生じさせることを

示唆しており , 微細固体拡散デバイスにおける温
度分布制御の重要性を示している . 本研究成果は
Scientific Reports [6]等の学術誌に掲載された他 , 
韓国チェジュにて開催された IUMRS-ICAM 2015
及び米国フロリダにて開催された Energy Material 
Nanotechnology (EMN) 2014 fall meeting にて招待
講演を行った. 

 
２ .３ ReRAMの透明化とフレキシブル化 
 スパッタ技術を駆使し, Ga添加 ZnO (GZO)膜の
抵抗率制御と高均質化の両立を室温にて実現した. 
より具体的には, GZO膜をスパッタ成膜する際に
供給する水素の濃度と, スパッタ時に DC 出力に
重畳する RF 出力を適切に調整することで, GZO
の膜質を制御することが可能となった . これによ
り, プラスチック基板上に高抵抗の GZO メモリ
層と低抵抗の GZO電極を同一 GZOターゲットを
用いて連続成膜することで , 大面積オール GZO
透明フレキシブルメモリの作製が可能となった . 
GZO電極上に GZOメモリ層がホモ成長されるこ
とで , 従来のヘテロ構造と比較して , 折り曲げ耐
性が大幅に向上した. 図 5(a)と 5(b)に本研究で作
製された大面積オール GZO フレキシブルメモリ
の透明性と柔軟性をそれぞれ示す. これらの成果
は Solid-State Electronics [7]に掲載された他, 日経
Tech-Onや Semiconductor誌などの業界誌でも紹介
され, 2010 年秋季第 71 回応用物理学会学術講演
会にて招待講演を行った. 
 
２ .４ データ保持特性に対する紫外線照射の影響 

 Pt/NiO/ITO/Glass の透明電極を有する ReRAM
構造を作製し , 紫外線  (330-440nm)照射がメモリ
特性に及ぼす影響を調査した. 図 6(a)と 6(b)に本
研究の測定配置と, NiO, ITO, Glass それぞれの透
過スペクトルを示す . 本研究により , 紫外線照射
によって抵抗スイッチングが誘起されることが初

 
図 4 先端に Pt/NiO構造が作り込まれた AFM探
針をスイッチング毎にNi⇒Pt⇒Au⇒TiNの順に
移動させ , 下部電極を変更することで得られた
スイッチング特性の下部電極材料依存性 . セッ
ト及び抵抗値の読み出しは, 全て専用の Pt電極 
(吹き出し中の孤立 Pt電極)にて行われた. 
 

 
 図 5大面積オール GZOフレキシブルメモリの(a)
透明性と(b)柔軟性. 
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めて明らかにされただけでなく , 生じるスイッチ
ングが波長に依存することが分かった . 即ち , 荷
電子帯→酸素欠陥準位の電荷励起により高抵抗化
が, 荷電子帯→伝導体の励起により低抵抗化がそ
れぞれ発生した (図 6(c)と 6(d)). この結果は, 酸
素欠損がその荷電状態に応じて凝集又は分散する

ことで , スイッチングが生じることを示唆する . 
特に低抵抗化は自由電子の励起によって格子の歪

が生じ , O2
3--VO

1-ペアが生成されることで引き起

こされた可能性がある. ここで, VO は酸素空孔を

表わす . O2
3-は酸素イオンが隣の酸素イオンサイ

トに飛び込み , ホールをトラップした酸素イオン
分子を形成することで発生し , 残された酸素イオ
ンの抜け穴 VO に電子がトラップされることで

VO
1-が生成される . 実際にハロゲン化アルカリで

は X 線照射等により, これと類似の現象が起こる
ことが知られているが  [8], 遷移金属酸化物中で , 
しかも紫外線照射により O2

3--VO
1-ペアの存在が確

認された例はない. 故に, 本研究は VOフィラメン

トの一部が, 酸素イオンの僅かな移動によって断
裂した瞬間に生じる , 急激な抵抗の変化を利用す
ることで, 初めて O2

3--VO
1-ペアの観測を可能とし

た , 物理的にも興味深い例であると言える . これ
らの成果は Applied Physics Letters [9]に掲載され
た他 , 2016 年 10 月にハワイにて開催された
PRiME 2016/230th ECS Meeting にて招待講演を行
った.  
 
２ .５ 水素イオン拡散型新メモリの実現 

層 状 ぺ ロ ブ ス カ イ ト 酸 化 物 で あ る

Bi2Sr2CaCu2O8+ (Bi-2212)に水素を取り込むこと
で , 水素イオンの拡散によって動作する新規
ReRAM の作製に成功した . 水素イオン移動型は
従来の酸素イオン移動型に比べて高速書き替えが

可能である . 更に , 水素イオンと酸素イオンでは
電圧応答速度が異なることを利用して , 印加電圧
のパルス幅によってイオンの移動を選択的に制御

し, 各イオンの移動よって独立に抵抗変化を誘起
できることが明らかになった . 酸素欠損と水素の
両方を導入した Bi-2212 における抵抗スイッチン
グの印加パルス幅 twidth依存性を図 7に示す. パル
ス高さ Vpは2 Vである. 高速パルス(twidth=100ns, 
1s)では正極性パルスで高抵抗化 , 負極性パルス
で低抵抗化が生じる一方 , 低速パルス(twidth=10s, 
100s, 1ms)では, 正極性パルスで低抵抗化 , 負極

 
図 6 (a)測定配置. (b) 透過スペクトル. 紫外線
照射下における (c) 高抵抗状態及び (d) 低抵抗
状態のデータ保持特性 . 挿入図: 紫外線照射下
における初期状態のデータ保持特性. 

 
 図 7 酸素欠損と水素の両方を導入した Bi-2212
における抵抗スイッチングの印加パルス幅

twidth依存性. twidth < 10 s の高速パルス印加時に
は水素イオンのみが(上図), twidth > 10 sの低速
パルス印加時には酸素イオンと水素イオンの

両方が , それぞれ拡散することで抵抗スイッチ
ングが生じる. 
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性パルスで高抵抗化が生じることが分かる . これ
は , 高速パルス印加時には , 酸素イオンに比べて
軽い水素イオンのみが拡散することで抵抗の変化

が生じ (図 7 上図), 低速パルス印加時には酸素イ
オンと水素イオンの両方が拡散し(図 7 下図), 水
素イオン拡散による抵抗変化よりも, より大きな
抵抗の変化を引き起こす , 酸素イオン拡散誘起の
抵抗変化が支配的になった結果であると考えられ

る. 
 本研究は , 酸化物抵抗変化メモリの本質的な

メモリ機構の理解に迫るだけでなく , 移動イオン
種の選択によって高速性やデータ保持特性等の基

本的なパラメータを制御し , 各々が独立に抵抗変
化を誘起する複数のイオン種を共存させることで, 
全く新しい「波長選択型機能素子」の実現が可能

であることを意味する . これらの成果は Applied 
Physics Letters [10]に掲載された他 , International 
Union of Materials Research Societies - Conference 
in Asia 2011 において Outstanding Poster Award を
受賞している.  
 

２ .６次世代導電性ブリッジメモリ(CBRAM)の提案 

Cu/HfO2/Ptの CBRAM構造において, HfO2結晶

粒界 (図 8(a))に毛管凝縮した水分が Cu イオンの
電気化学的拡散を通じてスイッチングを促進する

ことが示された  [11]. この結果を基に , 電子材料
の知識を頼りに , 構成素材とその結晶性を重視す
ることで行われてきた従来の CBRAM開発方針を
改め, (1)細孔空間の形とサイズ, (2)細孔壁表面の
物理・化学的性質, (3)添加溶媒の性質を考慮した
新たな設計指針 , 「細孔エンジニアリング」 , を
提案した (図 8(b)). 現在, イオン液体の添加によ
る動作電圧とばらつきの低減 [11], Cu含有イオン
液体の添加によるスイッチング回数の向上  [12]
等, 細孔エンジニアリングに基づく高性能化を達
成している . 今後 , 細孔エンジニアリングの忠実

な実施を可能とするには,「高度に制御された孔」
が必要となる . そこで , メモリ層に金属有機構造
体 (MOF)を用いることを検討している . MOF の
理想的な細孔環境は CBRAMの大幅な性能向上の
みならず, そのサブナノメートルからナノメート
ルサイズの細孔を一つのユニットセルに用いるこ

とで , メモリの超高密度化が可能実現され得る . 
本コンセプト及び研究成果は 2016 年の応用物理
学会誌 2 月号 [13]にて紹介された他, 本成果に関
する論文 [14, 15]はそれぞれ Journal of Materials 
Chemistry C の inside front coverと back coverに選
出された . 今後 , 固体材料と液体材料の融合によ
り , 固体のみ , 液体のみ , では不可能であった高
性能デバイスの創生を可能にするものと期待す

る. 
 

３．まとめ 

 言うまでもないことだが, 世界の情報量は加速
度的に増加し続けている . 故に , 半導体メモリ素
子の微細化・高性能化を継続するためのブレーク

スルーは, 実現「したい」ではなく「しなければ
ならない」問題である . 本総説で紹介した成果は
何れも, まだ途上であるがブレークスルーに繋が
り得る研究だと信じて , 今日まで地道に取り組ん
できた. 本総説を手にした学生達が ,「自分がやっ
てやる！」という気持ちになってくれたなら , こ
れほど嬉しいことはない. 
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