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【はじめに】 シリコン CMOS プロセスにコンパチブルな HfO2の準安定相である直方晶相に構

造変化させることで 20nm 以下の膜厚でも安定した強誘電性を示すことが明らかになり、HfO2系

強誘電体薄膜に関する研究が加速している。HfO2を Si 基板上へ作製する際には、HfO2/Si 界面に

バッファ層である絶縁膜を挿入する。しかし、絶縁層の挿入は減分極電界を増加させ強誘電性分

極を不安定化させる。[2] 我々は PLD 法を用いて、SiOx 等の界面層の形成を抑制し、(001)Si 基

板上に直接 HfO2:Y 系エピタキシャル薄膜を成長させることに成功した。[3]その結晶構造は報告

されている HfO2薄膜[4]に比べて等方的であった。しかし、Si 基板に対して格子定数が 6.5％も

小さい HfO2のエピタキシャル成長過程は明らかになっていない。その成長過程を明確化するこ

とは、Si 基板上 HfO2エピタキシャル薄膜の構造や格子定数の制御に向けて重要である。今回プ

ルーム内の酸素と Hf の活性種の量を変化させその成長過程を評価したので報告する。 

【実験方法と結果】 Y を 7at％添加した HfO2の焼結体をターゲットとして使用し、PLD 法を用

いて(001)Si 基板上に HfO2薄膜を成長させた。PLD 成長中のプラズマ中の酸素と Hf の活性種の

量は、レーザーエネルギー密度及び酸素ガス圧で変化させることができる。酸素ガス圧 1mTorr

でレーザーエネルギー密度を変化させた際にターゲットからアブレーションされる Hf および酸

素の活性種の脱励起に伴う発光を、発光分光分析を用いて観察した結果を Fig.1 に示す。これよ

り酸素分圧を変化させることなく O* /Hf*比を 1.1 から 2.6 まで制御することが可能であることが

分かった。このことは、界面の SiOx の形成を抑制するために極

めて重要な結果である。基板温度 700 oC に固定し、O* /Hf*比

(a)2.6、(b)2.0、(c)1.1 で 30nm の HfO2:Y 薄膜を成長させた。成長

中の最表面構造は、RHEED を用いてその場観察した。Fig.2 には

RHEED パターンより算出した 110 面間隔の膜厚依存性を示す。

成長初期は O* /Hf*比よって面間隔の変化に相違が確認できるも

のの、20nm 以上ではすべての試料において d=110 はほぼ 3.6Åに

収束している。面外の格子定数は、いずれの試料も 5.14Åであっ

た。これらのことより、PLD プルーム中の O* /Hf*比を変化させ

ても、界面の SiOx 層の形成を抑制し HfO2薄膜をエピタキシャル

成長させることが可能であることが明らかになった。 
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