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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[1]。その起源には諸説あり、電気陰性度の差で説明できるとする説[2]、酸素面密度差に
よる酸素イオン(O-)の移動で説明するモデル[3]など提案されている。我々は、分子動力学(MD)計算を用い
て 3 種類の high-k 材料(Al2O3,MgO,SrO)と SiO2との界面に形成されるダイポール層形成の再現に成功してい
る[4]。VFBを負方向シフトさせるダイポール(負方向ダイポール)が形成される MgO/SiO2、SrO/SiO2界面では、
主に high-k 側のカチオン(Mg+,Sr+)が SiO2側に移動することでダイポールが形成されることが判明した。こ
れまでの検討で、シリケート層が安定となる系ほど負方向ダイポールが強くなることが明らかになっており、
シリケート層の形成がカチオンの移動の駆動力になっていると考えられる[4]。一方、Al2O3/SiO2 界面では、
酸素イオン(O-)がAl2O3側から SiO2側に移動することで正方向ダイポールが形成されることが判明している。
これは酸素面密度差モデル[3]の描像に極めて近いが、SiO2 側から Al2O3 側への O-の移動はほとんど見られ
ず、O-濃度勾配による単純な拡散現象とは考えにくい。この O-移動を引き起こすメカニズムを明らかにす
るため、今回、界面付近の O-に加わる原子間相互作用を詳細に解析した。 

【計算方法】アモルファス構造の SiO2および 3 種類の high-k 材料(Al2O3,MgO,SrO)を用意し、SiO2と high-k

材料の積層構造を作製した(Fig. 1)。Fig. 1 のように各表面から 2Å 離れた xy 平面上に O-を配置し、この面で
O-が受ける力を算出した。力の計算には、MD 計算で適用している原子間相互作用ポテンシャルである
Born-Mayer-Huggins[5]を用いた。 

【計算結果】各表面から 2Å 離れた xy 平面上において O-が受ける力とその平均値を、Fig. 2 および Table 1

に示す。いずれの high-k 材料においても、O-には SiO2側に向かう力が生じるが、その力は正方向ダイポー
ルが形成される Al2O3/SiO2界面で最も大きい。この力の起源として、異種酸化物における、カチオン周辺の
多重極子と O-イオンの静電相互作用の不均衡が考えられる[6]。SiO2、Al2O3、MgO、SrO のカチオンの第一
近接原子の電荷分布から多重極子モーメントを求め、この多重極子モーメントから O-が受ける力を計算し
た結果を Fig.3 に示す。Si+周辺では 8 重極子が生じており、Al+、Mg+、Sr+では 16 重極子が生じる。Si+と
Al+の周辺の多重極子モーメント差は、Si+と Mg+および Si+と Sr+の差より大きく、Table 1 に示した力の大
小関係と一致する。つまり、Al2O3/SiO2界面では、O-が Si+周辺の 8 重極子に強く引き寄せられ、その結果、
正方向ダイポールが生じたと考えられる。一方、MgO/SiO2、SrO/SiO2 界面ではカチオン周辺の多重極子ポ
テンシャル差が小さく、シリケート層を作ろうとカチオンが移動する傾向にかき消され、正方向ダイポール
の形成に至らなかったと考えられる。このように、high-k/SiO2界面でイオンの移動を引き起こす機構には２
種類あり、シリケート層を形成する過程で生じるカチオンの移動と、多重極子ポテンシャルの差による O-

の移動のいずれかが顕著になるかで、界面ダイポールの最終的な方向が決まると考えられる。 
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Interface 
Average 

force [eV/Å] 

Al2O3/SiO2 -1.333 

MgO/SiO2 -0.274 

SrO/SiO2 -0.188 

Fig. 3 Potentials of multipole moment 

Fig. 2 Force acts on O-
 at (a) Al2O3/SiO2 interface (b) MgO/SiO2 interface (c) SrO/SiO2 interface 

 

Fig. 1 Calculation model of force acts on O- 

at high-k/SiO2 interface 

  

Table 1 Average force acts on O- 
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