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はじめに 

orthorhombic(ortho)相Hf0.5Zr0.5O2(HZO)薄膜は, 高誘電体材料かつ 10 nm以下の極薄膜においても

強誘電性を示す[1]絶縁体膜であり, メモリデバイスへの応用や低電圧駆動の FeFET のゲート絶縁

膜としての応用が期待されている．これまで, 我々は溶液塗布熱分解法(CSD 法)および対向ターゲ

ットスパッタ法(FTS 法)を用いて ortho 相を示すHZO の絶縁膜についての報告を行ってきた[2, 3]．

しかし, CSD 法は再現性が得られにくい結果となったため, 同溶液プロセスである有機金属化合

物分解(MOD)法による HZO 成膜に着手した．今回は MOD 法により成膜した HZO 薄膜の結晶性

や表面モフォロジーについて調査したのでその結果を報告する． 

実験と結果 

本研究では，(株)高純度化学研究所より購入した MOD 溶液(SYM-ZR04，HfZr-04E)を使用した．

n 型 Si 基板をアセトン, IPA で超音波洗浄を行った後, MOD 溶液を用いスピンコート法により成膜

を行った．その後, ホットプレートにより 150℃で乾燥処理を行い電気管状炉により 600～800℃

で焼成を行った．また, MOD 溶液(SYM-ZR04，HfZr-04E)の混合により異なる Hf, Zr の比率の溶液

を作製し, 同条件で成膜した．比較のために CSD 法[4]での成膜も同様の条件で行い, MOD 法との

比較を行った．図 1 に MOD 溶液から作製した HfxZr1-xO2 薄膜の XRD パターンを示す．通常は，

強誘電性 ortho 相に由来する 30.7°付近の 111 ピークに着目して薄膜相の評価をおこなう．MOD

法では広い混合比の範囲で 30.7°付近の 111 ピークが観測され，高い再現性が得られた．一方で，

CSD 法においては強誘電性 ortho 相ピークが安定して観測できず[2]再現性が低かった．本発表で

は MOD 法にて成膜温度と Hf と Zr の比率変化による HZO 薄膜の表面モフォロジーへの影響およ

び薄膜結晶性の変化について詳細な議論を行

う． 
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Fig.1 XRD patterns of HZO with increasing Zr 

composition ratio 
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