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【緒言】近年、Fichtner らはスカンジウム添加

窒化アルミニウム(ScxAl1-xN)の強誘電性を確

認し、代表的な強誘電材料である Pb(Zr,Ti)O3よ

り高い残留分極(Pr)を有することを見出した[1]。

Prが高い程、多くの静電容量の保持が可能であ

るため、ScxAl1-xN は高性能な強誘電体として

期待される。Prは自発分極(Psp)に関連した値で

あり、材料設計の指針を得る上で Sc 濃度と Psp

の系統的な知見を得ることは重要である。しか

しながら、実験的に全 Sc 濃度範囲を評価する

のは困難である。例えば、Sc 高濃度域ではウル

ツ鉱型(WZ)構造が熱力学的に不安定で、岩塩

型(RS)構造に構造相転移する問題がある。そこ

で、実験的に評価が困難な組成域でも物性評価

が可能な第一原理電状態計算は有効な手段で

ある。 

本研究では、第一原理電子状態計算を利用し

て ScxAl1-xN における Pspの Sc 濃度依存性を評

価し、Sc 原子が Psp に与える影響を調査した。 

【計算方法】WZ 構造を有する ScxAl1-xN の固

溶体結晶モデルは、SQS(Special Quasirandom 

Structure)法により構築した。その際に、スーパ

ーセルのサイズは WZ 構造の単位セルを基準

とし 3×3×2(72 原子)とした。また、極性を求め

る際の基準構造として c 軸方向の内部パラメ

ーター(u3)を 0.5 に固定した無極性六方晶窒化

ホウ素型(h-BN)構造モデルも構築した。構築し

たモデルの第一原理電子状態計算を Vienna Ab 

initio Simulation Package(VASP)コードを使用し

て、WZ 構造は原子位置・格子形・体積を構造

最適化計算、h-BN 構造は格子形のみ構造最適

化計算を行った。構造最適化後のモデルについ

て、Density Functional Perturbation Theory(DFPT)

法を使用してWZ構造及び h-BN構造のボルン

有効電荷(Z33)の計算を行った。その後、文献[2]

の算出式を用いて Pspを求めた。 

【結果及び考察】Fig.1に ScxAl1-xN における Psp

（■）の Sc 濃度依存性を示す。同時に実験（〇、

△）と理論計算（◆、★）の先行研究[1-4]と比較

を行った。本計算における AlN の Psp は 1.33 

C/m2 であり、理論計算で報告された AlN の

Psp(◆、★)[2,3]と同程度の値であった。また、実

験で報告された Pr(〇、△）[1,4]は Sc 濃度の増

加に伴い非線形的に低下するが、本計算で求め

た Psp も Sc 濃度の増加に伴い同様の低下傾向

が確認された。次に、カチオン原子が Pspに与

える影響を評価した。アルミニウム-窒素(Al-N)

結合由来のPspはスカンジウム-窒素(Sc-N)結合

由来の Pspより高いことが判明した。Pspはカチ

オンの平均 Z33 (𝑍̅33)と無極性 h-BN 構造を基準

とした u3の変位(Δu3)の積で表現される。Sc 原

子の𝑍̅33は、Al原子より概して高い値を示した。

一方、Sc-N 結合の Δu3は、Al-N 結合に比べて

低い値を示した。さらに、Δu3 と Psp の傾向は

類似していた。したがって、Al-N 結合由来と

Sc-N 結合由来の Psp の差は、𝑍̅33ではなく Δu3

に由来していることが分かった。 

Fig.1 Calculated spontaneous polarization of 

ScxAl1-xN with experimental and theoretical values 

by previous works [1-4]. 
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