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【緒言】  

 近年報告された HfO2 基強誘電体はその高い CMOS 適合性と極薄膜でも安定して強誘電性を得られ

ることから極薄膜強誘電体デバイスの作製に有望な材料として注目を集めている[1,2]。HfO2基強誘電体

の強誘電性の起源は直方晶相（Pca21）であり、HfO2 の圧力-温度状態図にはない相であることが明ら

かとなっている[3]。それゆえ、その直方晶相の安定化要因の調査が必須とされている。これまで、粒径

や膜厚、組成、歪および熱処理効果が直方晶相の安定化に起因していることが報告されている。しか

し、報告されている HfO2基強誘電体の多くは配向の揃っていない多結晶膜であり、それらの安定化要

因の基礎的な知見を得ることは複雑化している。本研究では、エピタキシャル膜を用いて直方晶相の

様々な安定化要因について調査したのでそれについて報告する。 

【実験】 

0.07YO1.5-0.93HfO2（YHO7）、HfO2、Hf0.5Zr0.5O2、ZrO2 焼結体をターゲットに用い、PLD 法を用いて

室温で薄膜を製膜した。基板には、 (111)YSZ および(111)ITO/(111)YSZ を用いた。成膜時間を変化さ

せ、様々な膜厚の膜を作成した。その後、得られた膜を N2雰囲気下、1000℃で 10s 間の熱処理を行う

ことで、最終的な試料を得た。得られた膜は XRD 測定により、結晶相の同定を行った。 

【結果と考察】 

 図 1 にそれぞれ組成と膜厚に対する結晶構造の変化について示す。(Hf1-xZrx)O2 では直方晶相が得ら

れる膜厚範囲が非常に狭いことが明らかとなった。一方で、YHO7 膜では直方晶相が得られる膜厚範

囲が非常に広いことが観察された。これらの(Hf1-xZrx)O2と YHO7 膜の違いは相図により推測される。

(Hf1-xZrx)O2系では 1000℃以下の領域で全率固溶し、広い組成範囲で単斜晶相が安定であるため、直方

晶相を得るためには膜厚の効果が必要であると考えられる[4]。一方で Y 添加 HfO2では 1000℃以下の

領域で単斜晶相と立方晶相が並行的に共存しており、薄膜化することで固溶し、直方晶相が安定化し

ている可能性がある[5]。 
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Fig. 1 Thickness dependence of crystal 

structure for YHO7, HfO2, Hf0.5Zr0.5O2, 

ZrO2 films 
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