
国立研究開発法人産業技術総合研究所・エレクトロニクス・製造領域・招聘研究員

科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

８２６２６

基盤研究(A)（一般）

2022～2020

2元化合物強誘電体の分極反転機構

Domain switching mechanism in binary ferroelectric

３０１５１５４１研究者番号：

伊藤　満（Itoh, Mitsuru）

研究期間：

２０Ｈ００３１４

年 月 日現在  ５   ６ １５

円    35,000,000

研究成果の概要（和文）：本研究では、強誘電体設計に関するこれまでの経験を活かし、物質合成を行い、窒化
物薄膜の合成を試みた。これまで展開してきたウルツァイト 型、κアルミナ型化合物の単結晶薄膜の強誘電性
を実験的・計算科学的に詳らかにし、2つの一軸性強誘電体グループにおいて外部電場で分極反転を可能にする
分 極反転のメカニズムを元素置換の効果と絡めながら、詳細を議論し最適な物質選択により実験を行った。気
相成長により、母体となるAlN、GaNのマトリックスお よびScドープ材料の原子平坦性に優れた高品質薄膜の実
現を図り、結晶性、表面平坦性、断面構造の詳細を探索した。

研究成果の概要（英文）：In this study, we have attempted to synthesize nitride thin films by 
material synthesis based on our previous experience in ferroelectric design. The ferroelectricity of
 single-crystal thin films of wurtzite-type and κ-alumina-type compounds, which have been developed
 so far, was clarified experimentally and computationally, and the mechanism of polarization 
inversion in two uniaxial ferroelectric groups, which enables polarization inversion under an 
external electric field, was discussed in detail in connection with the effect of elemental 
substitution, and the optimum material selection and Experiments were conducted. We have explored 
the details of crystallinity, surface flatness, and cross-sectional structure of AlN and GaN 
matrices and Sc-doped materials by vapor-phase growth to realize high-quality thin films with 
excellent atomic flatness.

研究分野： 無機固体化学

キーワード： 強誘電性　ウルツァイト型　分極反転　２元化合物強誘電体

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
陽性、陰性の２元素からなる化合物強誘電体（ウルツァイト型）の分極反転メカニズムについて、実験と計算を
通して普遍的な物質体系を構築し、２元化合物強誘電体の潜在能力を詳らかにすることにより、新規強誘電体の
設計指針を世界に提案し展開する。得られた結果と既知の強誘電体の分極反転メカニズムを比較し、3元以上の
強誘電体で第3の元素が化学結合で果たす役割を明確することで未知の強誘電体構造を設計・探索する際の戦略
を得る。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 

ウルツァイト型 BeO 単結晶の分極反転は、世界に先駆けて沢田らにより単結晶を用いた実験が

計画され実際に D-E ループが測定された。その後 2014 年に我々のグループにより理論的に検証

され、その分極値が 100 μC/cm2を超えうることを報告した。これに基づいて独国キール大学の

グループが(Al,Sc)N 系で強誘電性を初めて測定した（Fichtner et al., J. Appl. Phys. 

125(2019), p114103）。その後、活発に研究がなされ現在に至っている。 

 

２．研究の目的 

本研究では構造が単純な一軸性強誘電体の分極反転機構を解析し、新規変位型強誘電体探索の

ための戦略を立てることを主目的とする。この目的達成のためにはまず、既知化合物に元素添加

あるいは置換を施して多元素化により構造を修飾することで局所的な化学結合を調整しながら

新規強誘電体を組み上げてゆく従来の手法から離れ、これとは逆の方向、つまり構成元素と構造

を単純化しながら、構造に内在する本質的な結晶の極性発現の原因を探り、同時に、分極反転を

もたらす原因をエネルギー的観点から詳らかにする。 

 

３．研究の方法 

研究対象を 2元化合物極性結晶に絞り込み、これらに外部電場を加えた際の極性（分極）反転時

の原子の変位の挙動を透過型電子顕微鏡と計算科学的手法を組み合わせて解析し、極性と強誘

電性の差を決定づける構造的・化学結合的要素を抽出する。つまり有限の外部電場で極性結晶の

分極が反転するか否かの決定要因を分極反転遷移領域（ドメイン壁）内の原子配列と構造に求め、

定量的な解釈を与えることで、普遍的な材料設計指針を構築する。2元化合物極性結晶における

分極反転は一般的に一軸性（軸性）となりやすいため、本研究ではウルツァイト型結晶を対象と

し、これら構造をもつ窒化物の高品質薄膜を作製して分極反転メカニズムをドメイン壁構造と

関連させて解析を進める。本研究では以下の項目について述べる。 

(1) 薄膜の作製と構造および強誘電性評価 

(2) 第一原理計算 

(3) まとめ 

 

４．研究成果 

(1) 薄膜の作製と構造および強誘電性評価 

RF マグネトロンスパッタ法を用い Pt/Ti/SiO2/Si や石英基板などの基板上に AlScN 薄膜を成膜

した。ターゲット材料は１インチサイズのストイキオメトリーな AlScN または AlSc を使用し、

基板温度はランプ加熱により室温～900℃間で， スパッタ圧は 0.5～20Pa の間で、Ar/N ガス混

合雰囲気で、投入電力は 80W 以下の条件で反応性スパッタリングによる成膜により結晶化を行

った。XRD による結晶性の評価、AFM による表面構造の評価，IP加工後の断面 SEM 像，結晶性等

の評価で得られた強誘電性との相関を検討した。AlScN ターゲットを用いて、Pt/Ti/SiO2/Si 基

板上に基板温度 550℃、窒素ガス圧 10Pa、投入 50W で成膜した。XRD 測定の結果、明確に AlScN

の（002）ピークを確認した。この結果、単一相の薄膜を得ることに成功した。その時の AFM 像

を図 1に示す。(a)の図面からパーティクル成長に支配され、１粒子はおよそ 10nm であることが

分かる。また、(b)の図面から、薄膜表面の凹凸は少なく平坦性に優れていることが分かる。IP



加工後の断面 SEM 像を図２に示す。基板上にまず初期成長として平坦性の高い薄膜が約 50nm 成

長し、その後、幅 50nm 前後の柱状成長が支配的になっていることが分かった。また、STEM-EDS

マップの測定を行った。基板の界面近傍を含め、薄膜と基板間でのインターディフュージョンは

観測されず、目的組成の薄膜が成長していることが確認できた。室温で強誘電特性の評価を行っ

た。その結果、分極値は数 10 μC/cm2であることを確認した。近年は分極値が 150μC/cm2を超

える膜が報告されている（S. Yasuoka et al., J. Appl. Phys. 128(2020), p114103）が、それ

らの値が得られるには至っていない。しかしながら、成膜条件の最適化を図ったところ、窒素ガ

ス雰囲気５Pa、投入電力 50w、成膜温度 550℃で高い分極値が得られることを確認した。さらに、

基板として、スパッタ直前に Pt 膜を成膜することで高い分極値が得られることが分かった。新

鮮な Pt 膜上部に成膜することが望ましい。分極値が 150μC/cm2を超える薄膜は、多くの場合、

Alと Sc のデュアルターゲットのスパッタで成膜を行っている。本研究では、単純で簡便な手法

により高品質な AlScN 薄膜を作製し、高い分極値、チャンピオンデータを得ることを目指した。

簡便な手法であるシングルターゲットで、高品質膜の得られる条件を見出し、チャンピオンデー

タには至らなかった。そのため、外部電場を加えた際の極性（分極）反転時の原子の変位の挙動

を透過型電子顕微鏡で観察するに至らなかった。作製条件の詳細や最適な基板の利用方法を明

らかにし高い分極値を実現したことは意義があると考える。 

 

 
 

図 1  AlScN 薄膜の AFM 像 

 

 

 

図 2  AlScN 薄膜の断面 SEM 像 



 

(2)第一原理計算 

第一原理計算によるウルツ鉱型化合物の強誘電性予測以来、ウルツ鉱型構造の AlScN 薄膜にお

いて強誘電性が観測された。しかし、この薄膜は従来のペロブスカイト型酸化物の強誘電体

PbTiO3よりもはるかに高い保磁力（3MV/cm）を示したため、薄膜の極性を切り替えることが困難

である。そこで、保磁力が低い四面体強誘電体を同定するため、第一原理計算を用いて、ハロゲ

ン化物からカルコゲナイドなど、候補となる二元化合物の幅広い探索を行った。例えば、CuCl の

スイッチング障壁は 0.17eV/f.u.、AgI は 0.22eV/f.u.で、PbTiO3（0.20eV/f.u.）のそれと同じ

程度の大きさであることが分かった。また、基底面にエピタキシャルな引っ張りひずみを加える

ことで、ポテンシャル障壁をさらに下げることができ、AgI と CuCl の障壁は、面内で 5%拡大す

ると 0.04eV/f.u.まで減少する。この結果は、適度な保磁力（100kV/cm 以下）を持つ四面体強誘

電体が実現できることを示唆している。 

 

(3)まとめ 

本研究では、高品質な AlScN 薄膜の作製と構造および強誘電性評価を行い、その詳細を調べた。

さらにハロゲン化物やカルコゲナイドなど、候補となる二元化合物の幅広い探索を行った。研究

対象を 2 元化合物極性結晶に絞り込み、高品質薄膜作製を試みたが、現状の高い分極値、チャン

ピオンデータを得るには至らなかった。一方で、作製条件の詳細や最適な基板の利用方法を明ら

かにし高い分極値を実現したことは意義があると考える。さらに多くの科学的に意義深い結果

を得ることができた。今後、これらの結果をもとに多くの研究が進展することを確信している。 
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