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研究成果の概要（和文）：電界が印加されていない場合の残留分極値については、(Al,Sc)N膜は膜厚12nmまでの
膜厚減少に伴う顕著な劣化は認められなかった。逆に残留分極値が上昇する現象も確認されたが、下部電極から
の歪の効果によって説明可能であった。面内の配向が揃ったエピタキシャル膜とランダム配向の一軸配向膜で
は、膜厚依存性に顕著な違いは認められなかった。
一方抗電界は、膜厚の減少に伴って増加する傾向が両方の膜で認められたが、その上昇はこれまでに報告されて
いる強誘電体の中で最も小さかった。この結果から、膜厚が数ナノメータになると材料ごとの抗電界の差は縮ま
ることが明らかになった。

研究成果の概要（英文）：Remanent polarization of (Al,Sc)N films kept almost constant down to 12 nm 
in thickness. This is almost independent of the in-plane orientation, i.e., both epitaxial and 
one-axis-oriented films with (001)-out-of-plan orientation. The coercive field increases with 
decreasing film thickness. However, its increase with decreasing film thickness is smaller than 
reported ones for other ferroelectric films. This indicates that coercive fields tend to be similar 
in the case of several nanometers in thickness. 

研究分野：無機材料科学　機能性薄膜

キーワード： 窒化アルミニウム　強誘電性　サイズ効果　ウルツ鉱構造窒化物

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究は、ウルツ鉱構造強誘電体が薄膜化による残留分極の低下がほとんど見られないことを解明した。この成
果は、この物質の大きな残留分極値を利用したトンネル構造のメモリ応用にとって、最も重要な結果といえる。
強誘電体を用いたメモリは最も低消費電力でのデータ保持が可能である。情報関係で消費されると予想される電
力は今後飛躍的な増加が予想されており、そのエネルギー消費を下げるかは、今後の最も重要な社会課題の一つ
である。このことを踏まえると、本研究は(Al,Sc)N膜がこの社会課題に対応可能なことを示した結果であり、そ
の社会的意義は大きい。

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
(1) 本研究の学術的背景 
i) 強誘電体薄膜の“サイズ効果”の研究状況 
強誘電体は絶縁体の一種で、圧電性、焦電性、高い誘電率等の多機能を有し、強誘
電体メモリ、センサ、高容量キャパシタ等に幅広く使用される重要な機能材料である。
従来広く研究されているペロブスカイト構造(ABO3)基の強誘電体は、薄膜化すると強
誘電性が劣化し、強誘電体デバイスの微細化、低電圧動作、さらにはトンネル接合に
代表される“極薄膜強誘電体デバイス”実現の最大の課題であった。 
ii) (Al,Sc)Nの強誘電性における強誘電性の膜厚依存性 

Sc置換したAlN[(Al,Sc)N]は、六方晶系の対象中心の無いウルツ鉱構造を有し、2019年
に日本人の理論予測に従って、膜厚300nmの分極軸であるc軸一軸配向膜について強誘
電性が実験的に確認された。研究代表者は、膜厚が９nmでも強誘電性があることを世界
で初めて確認し、(Al,Sc)Nのサイズ効果は非常に小さい可能性も示した。 
(2) 研究課題の核心をなす学術的「問い」 
本研究の最も重要な学問的な問いは、これまでの長年議論されながら解決できていな
い強誘電体のサイズ効果の起源を明らかにすることである。 
ペロブスカイト構造強誘電体では、強誘電性(直接型強誘電性)は２種類の陽イオンサ
イト(AとB)の役割が長年議論されてきた。2011年に見つかった１種類の陽イオンサイト
で構成され、強誘電性(間接型強誘電性)の起源が異なるHfO2基強誘電体については、研
究代表者がエピタキシャル膜を用いてサイズ効果がほとんど無いことを証明した。 
研究代表者は、この強誘電性の発現起源の違いがサイズ効果と深く関係しており、
強誘電性の起源がHfO2に近い蛍石構造やウルツ鉱構造強誘電体では、サイズ効果はほ
とんど観察されないと考えている。本研究で取り上げる、ウルツ鉱構造窒化物(AN)強
誘電体は、報告されている物質中で最大級の強誘電性を有している。従ってその大き
な値から、サイズ効果の詳細な解析が可能であると期待でき、これまでの強誘電体の
“サイズ効果”の研究の中でも理論上も実用上も最も重要な研究であると考えている。 
 
２．研究の目的 
(1) 本研究の目的 
本研究の目的は、巨大強誘電性を有する AlN 基エピタキシャル膜を作成し、その巨
大強誘電性の詳細な解析を行うことで、“サイズ効果”の起源を解明することである。 
(2) 学術的独創性と創造性 
i) 申請書の独自の研究成果に基づいている点 
本研究は、申請者がAlN基ウルツ鉱構造窒化物薄膜でサイズ効果について研究し、世
界で初めて膜厚９nmで強誘電性を確認し、強誘電性のサイズ効果が小さい可能性を示
した研究に基づいており、その独自性は高い。 
本研究は、これまでの一軸配向膜に加えて、世界に先駆けて強誘電性を有するエピタ
キシャル膜の作製を行い、AlN基ウルツ鉱構造窒化物薄膜の本質的なサイズ効果を解明
しようとする独自の研究である。 
ii)広範囲の強誘電体に適用可能な理論の構築が期待できる点 
今回の研究を通して、陽イオンのサイト数や配位数、陰イオンの種類や数や配位数等
が異なる幅広い結晶構造と構成元素から成る強誘電体のサイズ効果の解明が期待でき
る。 

AlN基ウルツ鉱構造窒化物薄膜は、過去最大級の強誘電性を有するため、そのサイズ
効果を明らかにする為の詳細な解析が可能であると期待できる。 
iii)巨大強誘電性が“サイズ効果フリー”である可能性が期待できる点 
過去最大級の強誘電性が極薄膜まで維持できると、“強誘電体薄膜の実用上の最大の
壁”であったサイズ効果が克服され、これまで不可能とされてきた強誘電体デバイスの
微細化、低電圧動作、さらにはトンネル接合に代表される“極薄膜強誘電体デバイス”の
実用化の道が開かれる。 
 
３．研究の方法 
 薄膜は主に RF マグネトロンスパッタ法により主に(Al0.8Sc0.2)N 薄膜の作製を行った。



作製装置および作製条件を図１にまとめた。 
基板には、(001)配向エピタキシャル膜を作製するための(111)NbN//(111)Al2O3 に加え
て、面外方向に(001)配向の一軸膜作製用の(111)TiN/Ti/SiO2/Siおよび(111)Pt/Ti/SiO2/Si基
板も用いた。上部電極には、蒸着で作製した Pt膜を用いた。 

 
             
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図１ 薄膜作製法と成膜条件 

 
４．研究成果 
(1) 測定温度による膜厚依存性の変化 
 図２に室温および 150℃で PUND法で測定した(111)Pt/Ti/SiO2/Si基板上に作製した 
(Al0.8Sc0.2)N膜の残留分極軸(Pr)の電界依存性を示した。室温の測定では、膜厚 20 nm
が測定可能な膜厚限界であったが、150 ℃の測定では抗電界が低下し、膜厚 12 nmで
も十分な飽和特性が得られた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図２ 室温および 150℃で PUND法で測定した(111)Pt/Ti/SiO2/Si基板上に作製した 

(Al0.8Sc0.2)N膜の残留分極軸(Pr)の電界依存性 
 
(2) 一軸配向膜の膜厚依存性 
 図３に室温および 150℃で測定した(Al0.8Sc0.2)N膜の残留分極軸(Pr)の膜厚依存性を示
す。薄膜化に伴って Prの値はむしろ大きくなる傾向が観察された。この傾向はこれま
でペロブスカイト構造を有する Pb(Zr,Ti)O3や BaTiO3薄膜で報告されてきた傾向と逆で
ある。 
図４(a)に室温で測定した(111)Pt/Ti/SiO2/Si 基板上に作製した (Al0.8Sc0.2)N 膜の格子定
数および結晶構造指標の uパラメータの膜厚依存性を示す。膜厚の減少にともなって面
内方向の a 軸の格子定数は小さくなり、面外方向の c軸方向の格子定数は大きくなるこ
とが明らかになった。これを反映して膜厚減少に伴って、結果として結晶構造の異方性
は大きくなっていることが明らかになった。これが図３で示された膜厚減少にともなう
Prの増加の原因であると考えられる。図 4(b)には抗電界(Ec)の膜厚依存性を示したが、



膜厚による Ecの上昇が確認された。この原因として、図４(a)に示した膜厚減少に伴う
結晶異方性の増大も考慮しないといけない考えられる。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図３ 室温および 150℃で PUND法で測定した(111)Pt/Ti/SiO2/Si基板上に作製した 

(Al0.8Sc0.2)N膜の残留分極軸(Pr)の膜厚依存性 

 
図４ 室温で測定した(111)Pt/Ti/SiO2/Si 基板上に作製した(Al0.8Sc0.2)N 膜の(a)格子定数
および結晶構造の uパラメータ軸および(b) Ecの膜厚依存性 
 
(3) エピタキシャル膜 
図 5に (111)NbN//(111)Al2O3 および(111)Pt/Ti/SiO2/Si基板上に作製したエピタキシャ
ルおよび一軸配向した(Al0.8Sc0.2)N膜の Prの膜厚依存性の比較を示した。膜厚 24 nmま
では 100μC/cm2を超える大きな残留分極値が観察されたが、それ以下の膜厚では、室
温では大きな残留分極値を得られるまで電界を印加することができなかった。 
図６に室温で測定した一軸およびエピタキシャル(Al0.8Sc0.2)N膜の格子定数および u
パラメータ軸の膜厚依存性を示す。エピタキシャル膜でも膜厚の減少と共に面内の a
軸の減少が観察されたが、これは、下部の NbN層の面間隔が(Al0.8Sc0.2)N膜のそれよ
り小さいことに起因している。 
図７に (111)NbN//(111)Al2O3 および(111)Pt/Ti/SiO2/Si基板上に作製したエピタキシャ
ルおよび 一軸配向(Al0.8Sc0.2)N膜の Ecの膜厚依存性を示した。他の強誘電体材料に比
較して Ecの値は大きいが、その膜厚依存性は小さいことが明らかになった。またその



値は一軸配向膜でもエピ膜でも大きな差は見られなかった。この結果は、数ナノメー
タ―まで薄膜化すると Ecの材料ごとの差は小さくなることを示している。 
 

 
 

図 5  (111)NbN//(111)Al2O3 および(111)Pt/Ti/SiO2/Si基板上に作製したエピタキシャル
および一軸配向 (Al0.8Sc0.2)N膜の残留分極軸(Pr)の膜厚依存性 

 

 
 
図６  (111)NbN//(111)Al2O3 および(111)Pt/Ti/SiO2/Si基板上に作製したエピタキシャル
および一軸配向 (Al0.8Sc0.2)N膜の格子定数および uパラメータ軸の膜厚依存性 
 

 
 

 
図７  (111)NbN//(111)Al2O3 および(111)Pt/Ti/SiO2/Si基板上に作製したエピタキシャル

および一軸配向(Al0.8Sc0.2)N膜の Ecの膜厚依存性 
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