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1. 研究背景 
チタン酸ストロンチウム（SrTiO3）は常誘電体で、

高誘電率材料としてDRAMなどのメモリに応用され
ている。我々はこれまで、低コストで低温プロセス
である SrTiO3 膜の製膜方法として、塩化ストロンチ
ウム（SrCl2）、チタンフッ化アンモニウム（(NH4)2TiF6）
を用いた液相堆積（Liquid Phase Deposition：LPD）法
を検討し、SiO2/Si 上への SrTiO3 薄膜合成に成功して
いる。[1]しかし、比誘電率は 90 程度で、硝酸ストロ
ンチウム（Sr(NO3)2）を用いた外部研究[2]やゾルゲル
法などの他の製膜法[3,4]を用いた場合と比較すると比
誘電率が低いという問題があった。そこで、比誘電
率の向上を図るため、堆積を 2 回に分けて行う繰り
返し LPD 法を提案し、本手法によって製膜した
SrTiO3 の特性を評価したので報告する。 

2. 実験方法と特性評価 
濃度が SrCl2･6H2O = 0.025 mol/L, (NH4)2TiF6 = 

0.025 mol/L, H3BO4 = 0.075 mol/L となるよう SrCl2・
6H2O, (NH4)2TiF6, H3BO4の溶液を調製し、それぞれ 1

時間冷却後 H3BO4溶液以外を混合、その後混合溶液
と H3BO4溶液を再び 1 時間冷却後混合し浸漬液とし
た。調製した浸漬液に SiO2 (10 nm)/Si 基板を浸し、
堆積温度を 40 ℃として堆積を行った。堆積時間は膜
質向上を図るため浸漬液を 3.0 時間毎に取り替え、計
6.0 時間の堆積を行う繰り返し堆積（今回は２回堆
積）を検討した。また、結晶化を促進するために、
計 6.0 時間の堆積後に酸素雰囲気中、400 ℃でポスト
アニール処理を 30 分行った。 

図 1 に計 6.0 時間の２回堆積を行った基板(左)と堆
積を分けずに一度に 6.0時間堆積させた基板(右)の走
査電子顕微鏡（SEM）表面像の比較を示す。繰り返
し堆積を行った基板はひび割れもなく平坦な薄膜が
形成されている。 

図 2に２回堆積の基板表面と断面の SEM像を示す。
図 2の断面像より、膜厚 126 nmの薄膜が確認できた。
繰り返し堆積を行うことによって、密で均一な薄膜
の形成に成功した。 

作製した基板上部に直径 300 m の円形パターン
の Al 電極を蒸着させ、下部には全面 Al 電極を蒸着
した。図 3 に２回堆積を行ったアニール前後と 1 回
堆積しアニールを行った SrTiO3/SiO2/Si 基板に対す
る C-V 特性を測定した結果を示す。この測定結果か
ら２回堆積後にアニールを行った SrTiO3膜の比誘電
率 300 と見積もられ、他の製膜法と比較して同等以
上の値であり、1 回堆積の 90 と比較して約 3 倍とな
った。またアニール前後で比較すると、アニール処
理を施すことでフラットバンドシフトも改善し、ヒ
ステリシスループも閉じて常誘電特性を示した。 

 
Fig. 1. SEM images of surfaces of deposited SrTiO3. 

(Left) Two-step LPD. (Right) One-step LPD.  

 

 
Fig. 2. SEM images of SrTiO3 deposited by two-step 

LPD. (Left) Surface. (Right) Cross-section.  

  

 
Fig. 3. Capacitance-voltage characteristics of 

SrTiO3 deposited by two-step LPD. 

3. まとめ 
 LPD 法において繰り返し堆積を導入することによ
って、高誘電率の SrTiO3 薄膜（比誘電率 300）の合
成に成功した。これは繰り返し堆積により溶液濃度
が低くなる前の状態での成膜を行えることで、より
膜が密になり、単位膜厚あたりの密度が増加したの
が理由と思われる。 
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