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窒化物薄膜のAFM観察による構造解析  

⑥当初の研究目的（交付申請書に記載した研究目的を簡潔に記入してください。）  
本プロジェクトでは、GaN系ヘテロエピタクシーのプロセスを原子レベルで解析し理解を進め、この構造・

組成情報と対応付けてヘテロ層内もしくは界面に発現する物性を原子レベルで測定・評価することで、新たな

デバイス材料創製に向けた基礎的知見、指導原理を得て行くことを目指す。本プロジェクトでは以下の具体的

プロジェクトを設定し、MBE成長実験と密接に連携を取りながら、研究を推進する。 
[I] GaN系半導体のドライエッチング 

エッチングの際に付随する表面欠陥はその上への良好なオーム性接触形成の阻害要因となってしまい、その

ためオーム接触との両立が可能なエッチングプロセスの開発が強く望まれている。本項目ではエッチングにお

けるこれまでの予備研究をベースとして原子プロセスを系統的に調べ、ヘテロ構造の微細加工技術に関する基

礎的知見・指針を得てゆく。 
[II] 金属-Ⅲ-Ⅴ窒化物半導体接触界面の構造と特性評価 

GaN系半導体と金属とのコンタクト界面の問題はLED、FET、バイポーラトランジスタ等全てのデバイス構

造に関わる大変重要な課題である。金属-半導体接合はまず半導体最表面から始まるため、所望の機能・性能を

達成するためにはまず、これら窒化物の“表面”における原子プロセスの理解と構造の規定が必要不可欠とな

る。ここではその成長表面の構造安定性や成長後に埋め込まれた金属-窒化物半導体界面と膜構造を評価すると

ともに、電気的特性の評価を行い、より良いコンタクトの実現に向けてパラメータの最適化を進める。 
[III] ヘテロ構造の機能物性 
ヘテロ層における不純物や組成の局所構造情報と物性発現機構との対応関係は十分ではなく、局所（ナノス

ケール）構造と物性とを曖昧さなく対応させた研究が強く望まれている。本項目では、InGaN/AlGaN/GaNヘ

テロ構造を研究対象として、ナノスケールで分解されたショットキ障壁高さや発光特性、さらに２次元電荷密

度・移動度とその深さ方向分布などを、積層の過程で逐次精度良く評価・分析し、ヘテロ構造とそれにより誘

起される機能物性発現の微視的メカニズムを調べてゆく。 
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⑦研究成果の概要（研究目的に対する研究成果を必要に応じて図表等を用いながら、簡潔に記入してください。）  
 本研究では研究開始とほぼ同時に窒化物半導体成長に対して雰囲気中の砒素が重大な影響を与えうる事が判明し
たため、研究の基礎となるGaN成長自体について砒素フリーの環境を構築し直す必要性が生じた。そのため、GaN
に対する金属コンタクトやエッチングについては研究計画に沿った形での基礎的研究が行われたが、より多くの努
力がGaNの結晶成長制御自体に注がれた。特に、近年のGaN系デバイスの成熟化やZnO系の青色デバイスの登場など
によるコスト削減圧力の増加に対応して、Siに対する窒化物半導体の成長制御について重点的に研究を行った。

1. 超高真空分子線エピタキシー－走査プローブ顕微鏡システムの構築 
本研究では、GaNの成長とその表面のin situ観察を可能とす

る 超 高 真 空 分 子 線 エ ピ タ キ シ ー － 走 査 プ ロ ー ブ 顕 微 鏡
（UHVMBE-SPM）システムを新たに完成させ、砒素フリー環境での
成長を可能にした。日本真空製のMBE装置と日本電子製の温度可
変UHV走査トンネル顕微鏡（STM） /非接触原子間力顕微鏡
（NC-AFM）装置を一体化させ、光電子分光装置等で拡充した独
自のデザインのUHVMBE-SPMシステム（Fig. 1）であり、base 
pressureは1.0×10-8Paである。除振台1に設置されているSPMシ
ステムと除振台２に設置されているMBEシステムは連結ベローズ
を介して接続されており、超高真空下での試料受け渡しを可能に
するとともに、ベローズと二つの除振台を適切に機能させること
でSTMとNC-AFMによる原子分解能観察を可能とした。 

2. Si基板上へのGaNの成長とその極性の成長条件依存性 
高品質で大面積かつ経済的なSiウェハーをGaN成長基板にと

望む声は多いが、無極性結晶上への極性結晶の成長は通常困難
を伴う。そのためSi(111)上に成長させたGaN膜の極性制御につ
いて研究を行った。Si(111)を超高真空中で1250℃に加熱して
酸化膜を取り除き、(7x7)構造をRHEEDで確認した後に窒素プラズマを用
いて窒化した。窒化後のRHEED像にはスポットやストリークは認められず、
アモルファスな窒化物層が生成したと考えられるが、その上にGaNを成長
させて得られるRHEED像はGaN<0001>//Si<111>、GaN<1120>//Si<110>の方
位関係にあるウルツァイト構造のGaNのスポットを示した。このことから
界面における結晶性の部分から優先的に核生成し、エピタキシャル成長
したと考えられる。窒化処理の後、核生成層成長をGa-richな条件、又は
N-richな条件で行い、その後平坦な膜を得るためにGa-richな条件で成長
させ、室温まで冷却してGaを堆積して得られた再構成構造を観察した結
果、以下の様な傾向が得られた。N-richな条件で核生成を行った試料に
ついては、Ga-richなGaN(0001)の再構成構造である(3x3)、(6x6)、c(6x12)
構造のRHEED像とSTM像（Fig.2）が得られ、N極性膜が成長していること
が分かった。一方、Ga-richな条件で核生成を行った試料については、堆
積するGaの量を増やしても不鮮明な(3x3) RHEEDパターンしか得られず、
STM観察の結果（Fig.3）、この膜はfluid構造を示すGa極性領域とc(6x12)
構造を示すN極性領域が混在していることが明らかとなった。以上の我々
の実験から、窒化したSi(111)上に平坦かつ単一N極性のGaNを成長させる
ためには、平坦な薄膜が成長可能なGa-rich条件での成長の前に、N-rich
条件による核生成過程が欠かせないことが明らかとなった。プラズマ支
援MBEによるGaN成長では、N-richな成長条件はGa極性結晶の成長速度を
かえって増大させることが知られており、今回得られた結果はN-richな
条件がSi(111)上にN極性のGaN結晶のみを選択的に核生成させる事によっ
て説明される（論文2,6）。さらに、Si(111)表面に対してZrB2を緩衝層
として成長したGaN薄膜の成長制御についても研究を行い、緩衝層の効果
によりGaNに対するSiのドープが抑えられ、かつ極性がN極性に揃った高
品質な薄膜成長が可能になることを示した（論文2,5、詳細は特記事項で
後述）。 

3. 金属-GaNコンタクトの作製 
 GaN表面に対して代表的な貴金属である金及び銀を成長させ、金属-GaN
コンタクトの形成過程を STMを用いて観察した。新たに発見された
h-GaN(0001)表面に常温で金を蒸着して得られるc(2x12)再構成表面のSTM
像から、金-GaN界面が秩序を保った構造を取っている可能性が示唆される。
銀蒸着のケースに於いては成長初期には銀のナノクラスターが乱雑に成長
するが、膜厚を増加させていくと共に徐々にクラスター同志が結合して均
一な薄膜に変化していき、最終的には層状成長様式により平坦な薄膜が成
長する事を明らかにした（論文29）。 

4. GaN表面のハロゲンによるエッチング 
 GaN表面のドライエッチングによる加工の可能性を探索するため、
GaN(0001)表面に対する塩素吸着及び熱処理を行い、表面形状をSTMにより
観察した。その結果、表面の組成をGa-richにした状態からは連続的にエ
ッチングが進行してステップ形状の変化やエッチピットの生成が観察されたが、表面の組成をN-richの場合では
全くエッチングは進行せず表面形状に変化は見られなかった。この現象は塩素がガリウムのみと選択的に反応す
るため、表面に於ける窒素の割合が多い場合には反応サイトの密度が減少してエッチングに必要な塩素原子の密
度が得られないためであると考えられる（論文23）。このような情報はGaNをエッチングするための最適条件を
決定するに当たって重要な指針を与えるものと考えている。 

 
Fig. 1 GaN 成長とその in situ 分析が可能な

UHV MBE-SPM システム。 

 
Fig. 2 N-rich な 核 生 成 条 件 で

Si(111)上に直接成長したGaN膜にGa

を堆積して得られた再構成構造の

15x15nm2 STM 像 : (a)(3x3), 

(b)(6x6), (c)(d)c(6x12)。全てN極

性GaN由来の構造である。 

 
Fig. 3 Ga-richな核生成条件で

Si(111)上に直接成長したGaN膜にGa

を堆積して得られた(a)720x720 nm2

と(b)30x30nm2のSTM像。(a)荒い表面

に矢印で示す平坦な部分が観察さ

れ、(b)N極性GaN由来のc(6x12)とGa

極性GaN由来のfluid構造が観察され

る。 
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⑧特記事項（この研究において得られた独創性・新規性を格段に発展させる結果あるいは可能性、新たな知見、当該研究分野及び関連

研究分野への影響等、特記すべき事項があれば記入してください。） 
 本研究によって、特にシリコンに対するGaNの接合に関して有望なZrB2バッファ層を介した成長について極性

が安定して配向する原理が明らかにされた。さらにSiを介した多種多様なデバイス材料の接合という観点から

様々な系に関する研究を行い、多くの新奇な知見を得たので詳細を以下に記す。 

1. ZrB2薄膜をバッファ層としたGaNのSi(111)上への成長（論文2,5） 

ZrB2は金属とホウ素の層が交互に重なるAlB2型構造をとる高融

点セラミックスであり、半金属性を示す。その格子定数がa=0.317nm

とwurtzite型GaNの格子定数a=0.319nmと良く一致することから、

GaN成長用基板として期待される物質である。このZrB2の薄膜を、

テトラヒドロボレートジルコニウム（Zr(BH4)4）を用いてSi(111)

基板上に低温でエピタキシャル成長させる技術がアリゾナ州立大

学Tsongグループで開発され、この膜上にGaNを成長させた結果、

上記の格子定数の一致によるGaN結晶の質向上と、ZrB2膜の金属

性によるSi基板への可視・紫外域発光吸収の防止などが実証され

ている。本研究で基板として用いた厚さ約15nmのエピタキシャル

ZrB2膜は予め上記の方法でSi(111)上に成長させたもので、清浄

表面を得るためにMBE-SPMシステムに導入した後に加熱による表

面酸化膜の除去を行った。その後GaNの成長を行った結果、六方

晶GaNの三次元的な核生成を経て、最

終的にはストリーク状のRHEED像を示

す平坦なGaN{0001}-(1x1)表面が得

ら れ た 。 室 温 に 冷 却 し た

GaN{0001}-(1x1)上に Gaを堆積する

と、Fig.4に示したように堆積量の増

加とともにN極性由来の再構成構造で

ある(3x3)、(6x6)、及びc(6x12)構造

がRHEEDとNC-AFMで確認された。ここでは基板Si原子等の混入が無いためGaN膜が導

電性を持たず、STMが不可能であったためにNC-AFMを用いた。GaN成長に先立ち

ZrB2(0001)-(1x1)表面をGa或いは活性窒素に曝した場合や、核生成時の成長条件を

Ga-richにした場合、N-richにした場合についても同様の実験を行ったが、いずれ

もN極性由来の再構成構造のみが観察された。Si(111)上に直接成長させた場合と異

なり、ZrB2を介して成長させた場合は成長条件に関わらずに単一極性膜を得ること

が可能であった。 

ZrB2を介して成長させた場合に容易に単一極性膜が得られた理由を明らかにする

ために、ZrB2(0001)-GaN(0001)界面構造を密度汎関数法による第一原理計算によっ

て検討した結果、Fig.5に示すZr終端ZrB2上にN極性GaNが成長し、界面はZr-N結合

を持つ構造が考慮したあらゆる条件下で最も安定であった。このことは核生成条件

がGa-richかN-richかに関わらずN極性のGaN膜が得られたという実験結果と良く一

致し、膜成長の極性制御における界面構造の重要性を示した。 

2. Si(001)表面上のGe量子ドットを構成する表面の構造解析とその性質の解明（論文8,22,33） 

 GaN同様に光デバイスや量子コンピュータ等のナノスケール電子デバイスへの応用が期待されているSi(001)-2x1

表面上へのGeまたはSiGe合金量子ドットについては、数多くの研究報告があるが、ヘテロ構造生成の初期過程に

は未解決な問題が残されている。その一つに量子ドット側面を構成するGe(105)表面の構造があり、我々はその

構造のSTMを用いた解明に成功した（論文33）。この構造の正当性を高分解

能AFMによって確認すると共に表面に於ける電位分布の原子分解能且つ定量

的な観察に成功した（論文22）。さらにこの表面固有の歪み構造が水素吸着

を行う事によって制御可能である事を示し（論文8）、量子ドットの構造・

物性制御の新たな手段として期待されている。 

3. Biを介したSi(111)表面へのペンタセン成長（論文7,9,21） 

 高いキャリア移動度から液晶ディスプレイのドライブ用トランジスタ等の

用途にアモルファスシリコンに取って代わる材料として注目されているペン

タセンについて、結晶性の高い薄膜成長が課題となっている。我々は研究室

において研究が進んでいたSi表面上のBi薄膜（論文21）を基板に用いる事で

そのような成長が可能となる事を明らかにした。ビスマス薄膜上に成長され

たペンタセンは、半金属であるBiとの適度な相互作用と格子整合の良さから

初層から殆どバルクの格子定数を保ったまま層状成長をすることがSTM及び

LEEDによる観察から判明した（論文7,9）。右に示したLEEM像（Fig.6）に観

察されているように、そのドメインサイズはLEEM装置の最大視野である50

ミクロンを大きく越えてミリメートルオーダーにも及ぶ事が分かった。 

 

 
Fig. 4. ZrB2(0001)膜上にエピタキシャル成長
したGaN(000 1 )表面のNC-AFM像。(a)らせん転
位が観察される 100x100nm2像。 N-polar 
Ga-rich再構成表面構造の原子分解能像
（10x10nm2）(b)(3x3)、(c)(6x6)、(d)c(6x12)。

 
Fig. 5. 第一原理計算によ

り広い範囲の実験条件で最

も安定であるとの結果が得

ら れ た GaN(0001)-ZrB

(0001)界面構造。界面はZr

とNの結合により形成され

ている。 

2 

Bi

Pn 

Fig. 6. Si 基板上 Bi 薄膜表面に成長

したペンタセン (Pn)ドメインの

LEEM 像。 

10 μm
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