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論文内容の要旨

本論文は、不揮発性メモリ用 Bi4Ti3012 (BIT) 、 SrBi2Ta209 (SBT) 及び Bi3.6Nd0.4Tis012 (BNdT) 薄膜とチュ

ーナブルデ、パイス用 Ba1-xSrxTi03 薄膜の作製と評価に関する研究の成果をまとめたものである。ビスマス層状構造

強誘電体薄膜は分極反転の疲労特性が優れており、自然環境の汚染問題が少ないことから、有望な強誘電体メモリ材

料である。また、 Bao.6Sro.4Ti03 は高波周域において低誘電損失で高誘電率を有し、チューナピリティデバイス用材，

料として優れている。

まず、 PLD 法による BIT 膜の低温製膜を検討し、 Pt 基板上に 4900C 、 0.1 Torr、 5Hz で膜が c 軸優先配向成長し、

Si 基板上では (117) 優先配向しやすいことが分かつた。熱処理効果としては、酸素流量と分圧を増加すると c 軸優

先配向成辰が促進する。基板上に初期核層を入れることを試み、 1 段階成長により作製した MFIS 構造では良好な

C-V のメモリ特性がえられ、 3 段階成長では 8.64μC/cm2 の残留分極をもとめられた。

次に、 Nd ドープした BNdT 薄膜では残留分極 Pr が 40μC/cm2、抗電界 Ec が 310 kV/cm、リーク電流密度が10-6

A/cm2 (-125'-"'" + 125 KV/cm) 以下という良好な特性が得られた。疲労パルス (500 KHz、:i:10 V) 1010 回印加後

Pr は約 25%の劣化にとどまり良好な疲労特性を有していた。

さらに、 PLD 法により Pt 基板上 SBT 薄膜を作製し、最適化製膜条件 5000C、 0.2 Torr、 5Hz で Pr は 2.5μC/cm2、

Ec は 34kV/cm であり、分極疲労パルス (500 KHz、:i:10 V) 1011 回印加後 Pr の劣化は無く非常に良好な疲労特性

を確認した。

最後に、 Ba1-xSrxTi03 膜のゾルーゲ、ル法による作製において、 Ba 量の増加と高温熱処理の効果を検討し、 1100t

焼成 Bao必ro.4Ti03 膜では、 1MHz 測定時、チューナピリティ 50%、誘電損失 0.8%が得られた。また、熱処理後、

膜の轍密性と誘電率が増大するが、誘電損失とリ}ク電流が増大した。測定周波数を増大すると、誘電率とチューナ

ピリティが減少し、誘電損失が増大する。

以上により、作製した BIT、 BNdT、 SBT 膜は Pr が大きく、抗電界が小さく、疲労特性が優れていることから、

メモリデバイス用強誘電体膜として優れており、 11000C焼成 Bao.6Sro.4Ti03 膜はチューナピリティが大きく、誘電損

失が小さいことから、チューナブルデ、パイスへの応用が期待される。
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論文審査の結果の要旨

強誘電体は分極に関係する種々の現象を示す機能性材料として注目されており、その薄膜の分極履歴現象を利用し

高速動作、低消費電力で動作する超高集積化可能な不揮発性メモリ素子や、誘電率の電界変化を利用した小型通信機

器用チューナブルデバイスへの応用が切望されている。本論文では、メモリ応用のための Bi 層状構造系強誘電体薄

膜とチューナブルデ、パイス応用のための Ba1-xSrxTi03 薄膜の作製とデバイス化のための特'性評価を行った結果につ

いてまとめたものである。

Bi 層状強誘電体として Bi4Ti3012 (BIT) 、 Bi3.6Nd0.4Ti3012 (BNdT) および SrBi2Ta209 (SBT) の薄膜をレーザア

ブレーション (PLD) 法により作製した。 BIT 膜は本 PLD 法により低温成長が可能であり、かっ特徴的な結晶配向

性を示し、 Pt 基板上では 4900Cの低基板温度において c 軸優先配向成長し、 Si 基板上では (117) 優先配向すること

を明らかにした。さらに、基板上に初期核層の挿入により結晶性改良を試み、 2 段階成長では Si との接合で良好な静

電容量のメモリ特性が得られ、 3 段階成長では残留分極 Pr が増大して 8.64μC/cm2 を得ることができた。 BIT の Bi

の一部を Nd で置換した BNdT 薄膜では、Tiと酸素の八面体構造の変位、回転から予想される強誘電性改善を試みた

結果、 Pr を 40μC/cm2 と非常に大きくでき、 1010 回の分極反転後でも Pr は約 25%の低劣化に留めることができ、

メモリ素子に要求される特性に大きな改善をすることに成功した。 SBT 薄膜でも、 Pr が 2.5μC/cm2 となり、 1011 回

の分極反転後でも Pr の劣化は無く非常に良好な疲労特性を確認し、強誘電体薄膜ゲート FET メモリに実用化を前進

させる結果を得ることができた。

Ba1圃xS針rx1町'i0仏3 膜の作製はゾル一ゲ、/ルレ法で

でで、は、 1MHz での誘電率の電界制御性を示すチューナピリティが 50% と大きく、誘電損失が 0.8% と小さい良好な特

性を得ることができた。さらに、熱処理により膜の徽密性と誘電率が増大するが、誘電損失とリーク電流が増大し、

測定周波数を増大した時の誘電率とチューナピリティが減少し、誘電損失が増大することを定量的に示され、最適熱

処理条件をもとめることができた。

以上述べたように、 PLD 法により低基板温度で作製した 3 種の Bi 層状構造強誘電体薄膜は優れた分極履歴特性を

有しメモリデバイス用強誘電体膜として優れ、ゾノレーゲ、ル法により作製した Bao.6Sr0.4Ti03 膜は大きい誘電率制御性

と小さい誘電損失を持つチューナプルデ、パイス用強誘電体膜として優れ、実用化に導く重要な成果を上げており、学

位(工学)論文として価値のあるものと認められた。
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