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【研究背景】 
High-k ゲートスタックでは high-k/SiO2 界面で
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ことが知られて
いる。このダイポール層形成は、異種酸化物界
面において酸素原子密度差が緩和される方向
に酸素イオンが移動するというモデル [1]で概
ね説明可能であり、当グループが実施している
単純な分子動力学(MD)計算でもこの描像が再
現されている[2]。ただし MgO/SiO2界面のよう
な例外[3,4]もあり、ダイポール形成機構の全容
は明らかになっていない。 
 MD 計算によると Al2O3/SiO2 界面と
Al2O3/TiO2界面では、酸素原子密度はいずれの
ケースでも Al2O3 が大きくなるにも関わらず、
両界面で異なるダイポールが形成されること
が判明している。価数でイオン半径のみが異な
る Siと Tiでなぜこのような明らかな違いが生
じるのか。今回、この原因を MD 計算で詳しく
調査し、非晶質の短距離秩序構造の変化がダイ
ポールの向きに影響を与えていることを突き
止めた。 
【シミュレーション方法】 

Fig.1 にMD計算で用いた Al2O3/SiO2モデル
を示す。サイズは約 7nm×7nm×10nmで、3次
元周期的境界条件を課している。Siのイオン半
径を人為的にγ倍にした 4 価の仮想カチオン
を”M”とし、Si と同じγ=1.0 から Ti と同じγ
=1.22、さらにγ=1.30までイオン半径が少しず
つことなるサンプルを準備した。4000Kの定温
定積 MD で a(amorphous)- Al2O3と a-MO2構造
を作製し、これらを z軸方向に積層させ、1000K
の定温定圧 MD で熱処理後、室温まで緩やか
に冷却した。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】 

MD 計算によって作製した各酸化物の酸素
原子密度を Fig.2に示す。各種 MO2/Al2O3構造
の z 軸方向に沿った電荷密度分布を Fig.3 に示
す。Fig.3 (a) γ=1.0の SiO2/Al2O3界面では、酸
素原子密度が高い Al2O3側に正の電荷が、低い
SiO2側に負の電荷が生じ、ダイポールが形成さ
れることが確認された。一方、Fig.3 (b)から(d)
に示すように、SiO2のカチオン半径を大きくし
ていくと、酸素密度差が逆転していないにも関
わらずダイポールの向きが反転する結果が得
られた。動径分布関数(RDF)による解析結果を
Fig.4 に示す。Fig.4 (a) は a-SiO2の RDF、Fig.4 
(b)はカチオン半径が Tiと同じ(γ=1.22)MO2の
RDFを示す。両者でカチオン同士(M-M)のピー
ク位置と数が異なっており、近距離秩序が著し
く変化していることが分かる。Fig.4 (c)に示し
た a-TiO2の RDF と Fig.4 (b)はほぼ一致し、カ
チオンの質量の違いは影響していないと考え

られる。Fig.4 (d)にルチル型結晶の TiO2の RDF
を示す。Fig.4 (b)の M-M の第 2 ピークがルチ
ル型 TiO2 構造のピーク位置と一致しており、
構造が a-SiO2の Continuum Random Networkか
らより稠密なルチル型に変化するとダイポー
ルの向きが変わることを示している。この結果
は、ダイポールの方向が酸素密度の違いだけで
なく、非晶質酸化物の近距離秩序構造にも依存
することを示唆している。 
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Fig.1 Al2O3/SiO2 model      Fig.2 Oxygen density of employed oxides 

 

Fig.3 Charge density profile across oxide hetero-interfaces 

 

Fig.4 Radial distribution function (RDF). (a) Amorphous SiO2 
(b) Amorphous MO2 with  = 1.220 (=Ti). (c) Amorphous TiO2 
(d) Crystalline TiO2 with rutile structure.   
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