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研究成果の概要（和文）：窒化物強誘電体における大きな抗電界を低下を実現するために,エピタキシャル成長
した単層膜と積層膜の薄膜を作製し、その分極反転について評価を行った。積層膜においても添加元素Scの平均
的な濃度が分極反転挙動を支配していることが明らかになった。窒化物強誘電体の分極反転挙動に関する重要な
知見を得ることができた。

研究成果の概要（英文）：Epitaxially grown single layer films and multiple layer stacked films were 
fabricated and their polarization switching behaviours were characterized to achieve lowering high 
coercive electric field in ferroelectric nitrides. It was revealed that the average compositional 
ratio of dopant Sc in multiple layer stacked films played an important role in polarization 
switching behaviour. The study provides important insight of polarization switching behaviour of 
ferroelectric nitrides.

研究分野： 窒化物強誘電体

キーワード： 強誘電体　窒化物　分極反転　積層膜
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研究成果の学術的意義や社会的意義
現在、AlN基窒化物強誘電体はすでに圧電材料として社会実装されており、強誘電体メモリに用いる候補材料と
して特に注目されているウルツ構造型窒化物強誘電体の一つである。AlN基窒化物強誘電体は高い残留分極値を
示す一方で高い強固な抗電界Ecを示し、これが課題となっている。本研究では、単層膜と積層膜の分極反転挙動
の調査を行い、それらの設計指針として重要な分極反転過程の理解を深める知見を得ることができた。

※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 
将来の産業と技術を支える基盤技術である 5Gの商用導入が実施され、それと同時にあらゆるも
のがネットワークを通じてつながる IoT時代が訪れている。その IoTには少ない電力でデータを
収集・処理・保存できる小型のデバイスが必要とされている。これを実現できる強誘電体メモリ
には、① 高集積化を可能にする「高い残留分極値 Pr」、② 低消費電力を可能にする「低い抗電
界 Ec」の 2 要件を満たす材料が必要となる。現在、AlN 基窒化物強誘電体はすでに圧電材料と
して社会実装されており、強誘電体メモリに用いる候補材料として特に注目されているウルツ
構造型窒化物強誘電体の一つである。AlN 基窒化物強誘電体は高い残留分極値を示す一方で高
い強固な抗電界 Ecを示し、これが課題となっている。この課題解決により AlN基強誘電体の低
電圧駆動可能な次世代強誘電体メモリ材料としての可能性を開拓及び発展が期待される。本研
究では、AlN基窒化物強誘電体を用いて積層構造を作製し、人工的な極性界面の制御と通して分
極反転の動力学的過程・反転挙動の理解を深めることを目指した。 
 
２．研究の目的 
AlN基窒化物強誘電体における分極反転の動力学的過程・反転挙動の理解深化に向け、強誘電体
薄膜・積層構造を作製し、その分極反転挙動について評価することを目的とする。 
 
３．研究の方法 
本研究では、単一組成膜と二つの組成の積層から成る積層膜を作製し、それらの分極反転挙動に
ついて評価を行った。薄膜の作製には RF マグネトロンスパッタリング法を用い、
Pt/TiOx/SiO2/Si(001)基板上に作製した。作製した薄膜の概略図は図 1に示す。まず、単一組成膜
の膜厚は 150 nmとし、(Al0.9Sc0.1)N及び(Al0.7Sc0.3)Nの面外(001)配向膜を作製した。また、膜厚
と組成を 10 nm-(Al0.9Sc0.1)N/130 nm-(Al0.7Sc0.3)N/10 nm-(Al0.9Sc0.1)N及び 10 nm-(Al0.7Sc0.3)N/130 nm-
(Al0.9Sc0.1)N/10 nm-(Al0.7Sc0.3)Nのように全体の膜厚が 150 nmとなるよう積層膜を作製した。結晶
構造については X 線回折測定を用いて評価を行った。これらの組成はラザフォード後方散乱分
光を用いて膜厚方向の組成プロファイルを評価した。強誘電性や分極反転挙動の評価には強誘
電テスタを用いて、パルス電界を用い分極反転割合を調べる測定を行った。 
 

 
図 1. 作製した(Al,Sc)N薄膜の概略図。 

 
 
４．研究成果 
作製した(Al,Sc)N薄膜及び積層膜の X線回折測定結果を図 2に示す。この結果より単層薄膜及
び積層膜どちらにおいても面外方向測定結果には(Al,Sc)Nの 002と 004の回折ピークが、面内
方向測定結果には 100, 110, 200の回折ピークが観察されている。これらより作製した膜は面
外方向に(001)配向、面内方向にはランダム配向した(001)配向ファイバー膜であることがわか
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る。次にラザフォード後方散乱分光スペクトルより、単層膜では膜厚方向に組成が均一な膜が作
製できていることが確認でき、積層膜ではその組成の異なる薄膜界面でシャープな組成変化が
見られ、図 1にて想定したような組成の異なる積層膜が作製できていることが確認できた。 
次に図 4 に電界印加時間に対する分極反転割合の変化に関するプロットを示す。同じ印加電界
強度における時間に対する分極反転割合の変化を見ると、Sc10/30/10%積層膜及び Sc30%単層膜
は Sc10%単層膜や Sc30/10/30%積層膜と比較して短い電界印加時間で分極反転が開始しているこ
とがわかる。また、図中には Kolmogorov-Avrami-Ishibashi (KAI)の分極反転核生成・核成長モ
デルに基づき、フィッティングをおこない破線で示した。このモデルによる理論曲線と実験点が
うまくフィッティングできていることから、KAIモデルで考慮される分極反転の核生成・核成長
モデルと(Al,Sc)N の反転挙動が矛盾しないと言える。これらのモデルでのフィッティングによ
り得られた指数 n のプロットを図 5 に示す。平均組成比に対する指数 n は減少傾向にあること
に注目すると、図 6に示すように, i) 低 Ecの Scリッチ層における単層膜と同じメカニズムに
よる個々の分極反転、ii) その後の高 Ecの Scプア層における分極反転、iii) フィルム全体の
分極反転の 3 段階のスイッチング過程を経た一次元成長のように見える可能性がある。したが
って、これらの結果は、Sc リッチ領域に由来する核生成の可能性と、積層フィルムに特有のス
イッチング・メカニズムの可能性を示唆している。これらの結果から、分極反転開始点の可能性
について限定することができた。これらの実験結果はウルツ構造型窒化物強誘電体における分
極反転機構についての理解を深める重要な知見となった。 
 
 

 
図 2. 作製した(Al,Sc)N薄膜の X線回折測定結果。(a)面外測定結果と(b)面内測定結果。 

 

 

20 30 40 50 60 70 80

L
og

 [I
nt

en
si

ty
 (a

rb
. u

ni
ts

)]

2θ (deg.)
30 40 50 60 70

2θχ (deg.)

(a) Out-of-plane (b) In-plane

Pt
 1
11 Si
00
4

00
2

Si
00
2 10
0 11
0

20
0

Pt
 2
00

Pure Sc10%

Pure Sc30%

Sc30/10/30%

Sc10/30/10%

00
4

Pure Sc10%

Pure Sc30%

Sc30/10/30%

Sc10/30/10%

Pt
 1
11

0

1k

2k

3k

4k

5k

H
e 

co
un

ts
 (a

. u
.)

0

1k

2k

3k

4k

5k

H
e 

co
un

ts
 (a

. u
.)

0

1k

2k

3k

4k

5k

H
e 

co
un

ts
 (a

. u
.)

200 250 300 350
0

1k

2k

3k

4k

5k

H
e 

co
un

ts
 (a

. u
.)

He energy (keV)

0

20

40

60

80

100

E
le

m
en

t c
om

po
si

tio
n 

(%
)

 N   Al   Sc

0

20

40

60

80

100

E
le

m
en

t c
om

po
si

tio
n 

(%
)

 N   Al   Sc

0

20

40

60

80

100

E
le

m
en

t c
om

po
si

tio
n 

(%
)

 N   Al   Sc

0 10 20 30 40
0

20

40

60

80

100

E
le

m
en

t c
om

po
si

tio
n 

(%
)

Depth (nm)

 N   Al   Sc

Pt
Pt

Pt
Pt

A
l

Sc

2n
d 

la
ye

r A
l

1s
t l

ay
er

 A
l

2n
d 

la
ye

r 
Sc

1s
t l

ay
er

 S
c

2n
d 

la
ye

r A
l

1s
t l

ay
er

 A
l

2n
d 

la
ye

r 
Sc

1s
t l

ay
er

 S
c

A
l

Sc

Interface

Interface

(a)

(b)

(c)

(d)

(e)

(f)

(g)

(h)



図 3. 作製した(Al,Sc)N薄膜のラザフォード後方散乱分光スペクトルとそれに基づく組成の深

さプロファイル。 

 
図 4 電界印加時間に対する分極反転割合の変化。印加電界強度を変え複数プロットをおこなっ

た。 

 

 
図 5 KAIモデルにより得られた指数 nの印加電界強度及び平均組成比 Sc/(Al+Sc)に対する依存

性。 

 
図 6 積層膜における分極反転過程の概略図。 
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