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【研究背景】High-k絶縁膜と SiO2層の界面には電
気的ダイポール層が形成され、フラットバンド
（VFB）シフトの原因となる。ダイポール層の起源
には諸説あるが、異種酸化物界面で酸素面密度差
を緩和する方向に酸素イオンが移動してダイポー
ルが形成されるとする、いわゆる酸素密度差緩和
モデル[1]が幅広い high-k 材料に適用できるモデル
として注目されている。我々はこれまで、分子動
力学(MD)計算を用いて酸素密度差緩和モデルの
検証を行い、Al2O3/SiO2界面のダイポール層の再現
に成功し[2] 、さらに人為的にイオン半径や電荷を
操作することで正負両方向のダイポールを再現で
きることを示してきた[3]。しかし、現実の high-k材
料に即した原子間ポテンシャルで正負両方向のダ
イポールの再現には成功していなかった。本研究
では、これまで使用していた CMAS94 ポテンシャ
ル[4]より多くの原子を扱うことのできる CIM ポテ
ンシャル [5]を採用し、Al2O3/SiO2、MgO/SiO2、
SrO/SiO2界面の MD シミュレーションを実施した。 
【シミュレーション方法】図 1 に MD 計算で用い
たモデルを示す。a-SiO2と a-high-k 酸化物(Al2O3、
SrO、MgO)を z 軸方向に積層させ、1000K の定温
定圧下で熱処理をした後、室温まで緩やかに冷却
させたものである。サイズは 6.5nm×6.5nm×
16.5nm で、3 次元周期的境界条件を課している。
原子間相互作用モデルには、Born-Mayer-Huggins

形式の CIMポテンシャル[5]を採用した。 

【シミュレーション結果】図 2 に high-k/SiO2構造
の z 軸方向に沿った電荷密度分布を、図 3 に SiO2

の酸素原子密度で規格化した各 high-k 材料の酸素
原子密度(本シミュレーションで再現された値)を
示す。SiO2側から high-k側に配向したダイポール
を正方向と定義すると、Al2O3/SiO2界面で正方向、
SrO/SiO2 界面では負方向のダイポールが形成され、
酸素原子密度差モデルに準ずる方向のダイポール
が形成された。一方 MgO/SiO2界面では、MgO が
SiO2 よりも高い酸素原子密度を有するにも関わら
ず、酸素原子密度差モデルの予測とは異なる負方
向のダイポールが形成された。図 4 に界面付近の
電荷分布から見積もった VFB シフト量を示す。こ
れらの VFB シフトの方向は、いずれも実験結果と
一致している[6,7]。すなわち、酸素原子密度差モデ
ルの適用範囲外である MgO/SiO2 界面のダイポー
ルも、MD 計算で再現できることが分かった。 

界面ダイポールの起源を明らかにするため、界
面付近の各イオン種の移動量を解析した。図 5 は
イオン種毎に見積もった界面付近の遷移層厚を示
したものである。ここでは SiO2由来の Oと high-k

由来の O を区別している。遷移層厚は各イオンの
数密度が平衡密度の 90%から 10%に低下するまで

の範囲と定義している。図 5より、Al2O3/SiO2界面
では、O の遷移層が厚く、O が優先的に移動して
いることがわかる。Al2O3由来の O と SiO2由来の
O の遷移層厚は同程度であるが、Al2O3 の O 密度
が高いことから、正味のO移動はAl2O3側からSiO2

側に起こる。これは酸素密度差緩和モデルの描像
そのものである。一方、SrO/SiO2界面では O に加
えて Sr が大量に SiO2 側へ移動している。これは
負方向ダイポールの出現がシリケート層の形成と
関係していることを示している。MgO/SiO2界面で
は、MgO 側の Mg と O が優先的に SiO2側に移動
し、O の移動量が Mg を若干上回っている。しか
し、SiO2側からもMgO 側へ Siと Oが移動し、移
動した正味の電荷量は MgO 側からのそれよりむ
しろ大きい。つまり MgO/SiO2界面では SiO2側の
O イオンの移動が負方向ダイポールの原因となっ
ている。以上の結果は、界面ダイポールの形成メ
カニズムを説明するには、high-k 層と SiO2層双方
のカチオンとアニオンの移動を総合的に考慮する
必要があることを示している。 
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図 1 high-k/SiO2モデル 

図 2 電荷密度分布 図 5 イオン種毎の界面遷移層厚 
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図 3 各 high-k材料の酸素原子密度 
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図 4 MDシミュレーションで生じた 
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