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【Introduction】 

 HfO2基強誘電体薄膜の強誘電相の安定化にはドーピングや膜厚の効果に加え、適切な量の酸素

欠損の導入が重要であることが知られている。[1,2]そのため、スパッタ法において作製された強

誘電性 HfO2のほとんどは無酸素下で製膜されている。[3]しかしながら、HfO2基強誘電体薄膜製

膜中のスパッタガスへの酸素添加効果を精査した報告はない。そこで我々は、スパッタ法におい

て、0.2~3mPa 程度の微量酸素分圧を制御することで、製膜時の酸素分圧が HfO2 系薄膜の結晶成

長や as depo.・アニール処理後の結晶構造に与える影響を詳細に調査した。 

【Experiment and Result】 

RFマグネトロンスパッタ法において、non-doped HfO2、non-doped 

ZrO2、HfxZr1-xO2 薄膜を、(001)Si 基板上に室温で作製した。その際

O2と Ar を導入し、O2分圧を 0.2mPa~13mPa の範囲で制御し、全圧

を 1Paとして製膜を行った。その後、上部電極として Ptをスパッタ

法により室温で製膜し、RTA 法により N2 雰囲気下において 600oC

で 30 秒間アニール処理を施した。酸素分圧を変化させて ZrO2薄膜

を製膜した際の製膜レートを算出した結果を Fig. 1 に示す。このグ

ラフより、0.26 ~1.3 mPaの間に成長モードが金属モードから酸化物

モードへと遷移していることが示唆される。作製した HfxZr1-xO2 薄

膜(30 ± 2nm)の as depo.とアニール後の試料の X 線回折結果を Fig. 

2に示す。Fig. 2より、酸素分圧が 0.26mPa 以下においては as depo.

の状態ではブロードな非晶質の回折ピークが確認でき、1.3 mPa

以上の酸素分圧においては最安定相である単斜晶に結晶化して

いることが確認できる。アニール後においては、0.26mPa以下の

酸素分圧では単斜晶からの回折はほとんど確認できず、準安定相

が主晶となっている一方で、1.3mPa 以上の酸素分圧においては

単斜晶相が主晶であり、酸素分圧の減少に伴い準安定相の回折強

度が増大していることが分かる。以上の結果から、成長中の酸素

分圧により、金属モード、酸化物モードの遷移に伴い HfO2系強

誘電体薄膜の結晶成長・結晶構造に大きな影響を与えていること

が分かった。講演では TiN上で作製した試料との比較も行う。 
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Fig.1 Deposition rate of ZrO2 

as a function of O2 partial 

pressure 

Fig.2 XRD patterns of HfxZr1-

xO2 films of (a) as deposited 

films and (b) annealed films 
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