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一、 中文摘要 
本 年 度 計 劃 研 究 主 要 探 討 應 用 於 相 變 化 記 憶 體 （ Phase-change Random Access 

Memories，PRAM）之成長型相變化材料 AgInSbTe（AIST）與 85 wt.% AIST-15 wt.% SiO2

奈米複合（85A15S Nanocomposite）薄膜之相變化動力學與微結構特徵，亦同時製作了

PRAM 元件來評量自製元件之動、靜態電特性。即時 X 光繞射（In-situ X-ray Diffraction，

In-situ XRD ） 分 析 結 果 顯 示 添 加 SiO2 造 成 AIST 薄 膜 結 晶 溫 度 （ Recrystallization 
Temperature，Tz）之提昇。進一步由 XRD 和穿透式電子顯微鏡（Transmission Electron 
Microscopy，TEM）分析顯示 SiO2 的添加抑制 AIST 薄膜之晶粒成長。Kissinger 理論計算

顯示添加 SiO2 提昇了相變化的活化能（Activation Energy，Ea），此結果亦佐證了 AIST 在

奈米複合薄膜中產生了晶粒細化的效應。Johnson-Mehl-Avrami（JMA）分析顯示 Avrami 
Exponent（n）在奈米複合薄膜中有下降的趨勢，結果亦解釋了散佈在 SiO2 中的 AIST 之異

質成核行為的增加。PRAM 元件之靜態 I–V 特性曲線和動態 Set/Reset 轉換不只印證了在薄

膜基本特性的分析結果，同時也證明了 AIST 和 85A15S 奈米複合薄膜應用在 PRAM 的可

行性。 
關鍵詞：銀銦銻碲、相轉換、相變化記憶體。 
Abstract ： The researches included in this year are the phase transition kinetics and 
microstructure evolutions of AgInSbTe (AIST) and 85 wt.% AIST-15 wt.% SiO2 (85A15S) 
nanocomposite layers applied to phase-change random access memories (PRAM). The PRAM 
devices were also fabricated to evaluate its static and dynamic electrical characteristics. In-situ 
x-ray diffraction (XRD) indicated that the SiO2 addition causes the increase of recrystallization 
temperature (Tx) of AIST phase. Further, XRD and transmission electron microscopy (TEM) 
revealed the refinement of AIST grains in nanocomposite sample. Kissinger’s analysis found that 
SiO2 incorporation increases the activation energy (Ea), denoting AIST grain refinement in 
nanocomposite. Johnson-Mehl-Avrami analysis showed the decrease of Avrami exponent (n), 
implying that the dispersed SiO2 particles promote the heterogeneous phase transition of AIST in 
the samples. Static I–V characteristics and a typical reversible binary switching of PRAM 
devices not only confirmed the analytical results obtained by electrical property and 
microstructure characterizations, but also illustrated the feasibility of AIST and 85A15S 
nanocomposite layer for PRAM fabrication. 
Keyword: AgInSbTe, phase transition, phase-change random access memory. 
 
二、 緣由與目的 

由於 PRAM 因具有較好的微縮特性、快速寫入速度、高記憶密度、高覆寫次數且和目

前半導體製程整合度高，因次被認為是下世代具潛力的記憶體技術，其可應用於各種可攜

式數位記憶產品以及相關資訊儲存產品[1-2]。目前被應用在 PRAM 之硫族金屬合金，可分

為二類，第一類是以計量比 GeSbTe（GST）為主的成核型硫族金屬合金，二元 Sb2Te 合金

則是被分類為成長型硫族金屬合金[3]。實際上，為改善 Sb2Te 合金的物理特性通常會加入

一些特定的金屬元素。其中在 Sb2Te 合金中加入銀（Ag）和銦（In）成為 AIST 是最常被

使用的四元合金[4-5]。早期在 DVD 光碟的研究上即被提及 AIST 具有高記憶密度和高資料



 3

傳輸速度[6]，這些特性也意謂著 AIST 也有機會成為應用於 PRAM 記錄層的材料之一。而

之前有研究發表在 GST 材料中加入 SiO2 能有效地增加非晶態 GST 的穩定度，也能降低

PRAM 元件的 Reset 電流[7-8]。本實驗室在光儲存研究領域亦發表了以貼靶和製作

AIST-SiO2 奈米複合靶來製備 AIST-SiO2 奈米合薄膜[9]。研究結果發現 SiO2 的存在阻礙了

AIST 晶粒的成長。這也意謂合成 AIST-SiO2 奈米複合薄膜在微結構及相變化行為的調變上

是一種可行的方式。 
本階段研究內容係基於第一年之評價相變化薄膜特性之基礎，以即電性量測進行 AIST

及 85A15S 奈米複合薄膜針對不同維度下之成核成長的機制研究，並自組動、靜態測試設

備及建立 PRAM 測試元件。結合第一、二期計劃所建立之系統與評估方式，建立對 PRAM
記錄層材料更完整的觀察設備與實驗流程，同時期望對往後應用於 PRAM 之相變化材料研

究能有更多方向和深入的了解。 
 

三、實驗方法 
本實驗以射頻磁控濺鍍（RF Magnetron Sputtering）製備純 AIST 及 85A15S。試片製

備於背景壓力小於 5×10−6 torr，工作壓力為 3 mtorr 時，以功率 50 W，將薄膜厚度為 30、

50、100 與 150 nm 之初鍍薄膜沉積在經氧化過的矽晶片上。AIST（Ag：In：Sb：Te = 2：

7：64：27）靶材與 85A15S 複合靶材（Composite Target）係由光洋科技公司提供。 
即時 XRD 量測係在國家同步輻射中心（National Synchrotron Radiation Research 

Center，NSRRC）量測，X 光光束線為 BL01C2（X 光光源波長為 0.1033 nm）。試片被放置

在通有氬氣（Ar）之自組加熱載台以 1°C/min 加熱速率昇溫條件下進行。JEOL JEM 2100FX
電子顯微鏡亦被用來觀察其微結構。此外，利用在第一年計劃所架構之變溫及恆溫之電氣

性質量測系統，觀察 AIST 及 85A15S 薄膜之電阻率之變化。在變溫實驗中，藉由 Kissinger
分析[10]求得 Ea。在恆溫實驗中，則將量測所得並代入 JMA 方程式[11-12]分析其相變化過

程之結晶相之成長機制，並比較 AIST 與 85A15S 奈米複合薄膜之電性與相變化行為的影

響。本期計劃亦製作 PRAM 元件搭配自行組裝之動、靜態測試機以便更具體評估 AIST 與 
85A15S 運用於相變化記憶體的可行性，其元件結構、尺寸與動、靜態測試機之示意圖，

如圖一所示。 
 

四、結果與討論 
本年度計劃先以即時電氣量測系統觀察 AIST 和 85A15S 奈米複合薄膜相變化行為，

再配合於第二年度自組之動、靜態測試系統量測 PRAM 元件之靜態電壓-電流特性及動態

Set/Reset 轉換。圖二所示為 AIST 和 85A15S 薄膜之電阻率和其微分曲線對溫度之變化。

即時電氣量測結果顯示添加 SiO2 提高 AIST 薄膜非晶態和晶態的電阻率，但卻仍保持和

AIST 薄膜相當的非晶態與晶態的四個數量級電阻率的差距。此外從圖二中觀察到添加 SiO2

使得 Tx 隨之提昇。AIST 具有兩階段變化，但在添加 SiO2 後呈一階段陡降之曲線。圖三之

XRD 和圖四 TEM 兩項分析結果具體證實了添加 SiO2 進入 AIST 導致在再結晶過程中晶粒

細化的現象。圖三 XRD 的分析結果中顯示 AIST 並沒第二種相的存在，AIST 和 85A15S
均為 Sb2Te 之六方最密堆積（HCP）結構，而 SiO2 的添加僅抑制第一段曲線的變化。表一
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所示之 Kissinger 分析結果亦顯示 AIST 薄膜在相轉化過程中之 Tx 和 Ea 亦隨 SiO2 之添加及

膜厚減少而隨之增加，此結論亦證實了試片維度影響相變化之過程。在相同膜厚時，奈米

複合薄膜具有較高的 Ea 值。此結果亦指出 SiO2 的添加確實限制了 AIST 晶粒的成長。此結

論和 XRD 和 TEM 分析結果相符合。進一步由 JMA 理論計算所得之數值（如表二所示）

來看，當添加 SiO2 後 n 值呈現下降的趨勢，即呈現成長維度下降的結果，結果證實異質成

核存在的證據。此外，在不同膜厚的比較上可發現，n 值隨膜厚減小而減小。換句話說，

膜厚的減少亦減少晶粒成長空間迫使成長行為從膜厚較厚的三維成長轉變成膜厚較薄的二

維成長模式。圖五靜態電壓-電流測試結果顯示 AIST 和 85A15S 均具有 PRAM 元件特有的

Ovonic 曲線反轉特性，且添加 SiO2 後提昇了反轉電壓，同時也降低了反轉電流值。而電壓

的提昇亦印證了上述薄膜特性中添加 SiO2 穩定了非晶態 AIST 的論述。圖六之動態測試亦

證明了 AIST 和 85A15S 具備 Set/Reset 轉換的能力，此亦證明其具有成為 PRAM 記錄層的

可行性。 
 

五、計畫成果自評 
本年度已完成動、靜態 PRAM 元件量測系統之建立與測試，且已能穩定量測 PRAM

元件之電壓—電流及 Set/Reset 之轉換。同時亦針對 AIST 及 85A15S 奈米複合薄膜之即時

電氣性質、結構變化和不同維度之相變化行為之深入探討，其成果已投稿 Journal of 
Electrochmestry Society（JECS）並已發表於 2010 MRS Spring Meeting。此外，根據第一、

二年所建立的量測設備及探討相變化機制的基礎上，目前並已進行 GST 與 SbTe 合金摻雜

過渡金屬元素之薄膜性質研究，電極特性及電遷移特性研究、PRAM 記錄通道縮小之研究，

且部份已在整理撰寫期刊論文中。冀望以第一、二年之研究成果建立評估硫族金屬薄膜基

本特性和 PRAM 之動、靜態測試之實驗成果，以提供第三年度計劃更完整實驗依據。 
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表一、由 Kissinger 理論所求得不同厚度 AIST 與 85A15S 試片之 Tx 與 Ea 值。 
AIST 85A15S Sample thickness 

(nm) Tx (°C)a Ea (eV)b Tx (°C)a Ea (eV)b 
30 199 2.5 253 3.2 
50 195 2.2 237 2.5 
100 195 2.1 234 2.3 
150 193 2.1 226 2.3 

a表中Tx為在昇溫速率= 5°C/min 所量得 
bKissinger’s analysis 中的 Ea 是藉由昇溫速率= 1, 2.5, 5, 7.5, 10 及 12.5°C/min所計算出。 
 

表二、由JMA理論所求得AIST和85A15S在不同膜厚所得之n和ΔΗ值。 
AIST 85A15S Sample thickness 

(nm) n* ΔH (eV) n* ΔH (eV) 
30 2.9 3.7 2.5 3.9 
50 2.9 4.4 2.6 4.8 
100 3.2 4.5 2.8 5.2 
150 3.3 4.9 2.9 5.3 

*n 值已依 J.W. Christian 之討論[11]：薄膜試片所得之 Avrami 指數值須加 1 以弭補維度效應。 
 

 
圖一、PRAM測試元件剖面和尺寸及動、靜態測試系統示意圖。 
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圖二、在膜厚 150 nm 下 AIST 和 85A15S 薄膜之電阻率和其微分曲線對溫度之變化。（升

溫速度 = 1°C/min）。 
 

20 25 30 35 40 45

♦
(1

10
)

♦
(0

16
)

218oC

200oC

R. T.

(a)

In
te

ns
ity

 (a
.u

.)

2θ ( o )

188oC

♦
(1

03
)

♦ Sb2Te 

20 25 30 35 40 45

(b)

222oC

188oC

R.T.

252oC♦
(1

10
)

♦
(0

16
)

♦
(1

03
)

♦ Sb2Te 

In
te

ns
ity

 (a
.u

.)

2θ ( o )  

   
180 200 220 240 260

FW
H

M
 a

t (
10

3)
H

C
P P

ea
ks

 ( 
o )

In
te

gr
at

ed
 In

te
ns

ity
 o

f 
(1

03
) H

C
P P

ea
ks

 (a
.u

.)

Temperature (oC)

 AIST
 85A15S 0.0

0.3

0.6

0.9

1.2

1.5

1.8(c)

 
圖三、（a）AIST與（b）85A15S之即時變溫XRD分析圖。（c）將即時XRD分析所得，針

對(103)HCP繞射峰所做積分值與半高寬（FWHM）對溫度之關係圖。 
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圖四、經 250，1 小時退火之之（a）AIST 和（b）85A15S 薄膜試片之 TEM 形貌；左邊圖

為明視野影像，右邊圖為暗視野影像，右下角圖為繞射圖。 
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