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研究成果の概要（和文）： MBE法を用いてグラフェン上にAlNを成長した。そして、成長温度を低下させること
により、AlN表面の平坦性が向上し、グラフェン表面由来のステップを観測することができた。また、低温でAlN
を成長させることによって、電子の移動度の低下とシート電子濃度の上昇をある程度抑制できた。
 次に、800 ℃においてグラフェン表面に窒素プラズマを照射した。そして、高温で窒素プラズマをグラフェン
に照射することによって、グラフェンがダメージを受け、グラフェンの構造が破壊されていることを明らかにし
た。
 さらに、グラフェン上にBNを低温で成長した。そして、電子の移動度の低下とシート電子濃度の上昇をある程
度抑制できた。

研究成果の概要（英文）：     We focused on the wide-bandgap nitride semiconductors as an insulating 
thin layer for epitaxial graphene on SiC to fabricate graphene electronic devices. First, a thin AlN
 layer was grown on the graphene by RF-MBE. It was found that the AlN surface became smooth at lower
 growth temperatures and that the atomic steps formed on the graphene surface was observed. It was 
also found that the lower temperature suppressed a decrease in electron mobility and an increase in 
electron concentration to some extent.
     Next, the N2-plasma was irradiated to the graphene surface at 800 ℃. It was found that the 
N2-plasma broke the graphene structure at high temperatures.
     Then, BN was also grown on the graphene at a lower temperature. It suppressed the decrease in 
electron mobility and increase in electron concentration to some extent.

研究分野： 結晶工学
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１．研究開始当初の背景 
我々の研究グループでは、有機金属気相成

長法(MOVPE)法を用いて、サファイア基板上
に高品質の AlN 層[1]や BN 層[2],[3]をエピ
タキシャル成長することに成功している。特
に、BN 層がグラファイト型結晶構造を持つ層
状物質であることに着目して、窒化物半導体
エピタキシャル層をサファイア基板から剥
離する方法を開発した。この方法を使うこと
により、タンデム型太陽電池、発光ダイオー
ド(LED)やトランジスタの高出力化・高機能
化を初めとして、窒化物半導体デバイスの応
用先が大きく拡大することが期待されてい
る。 
グラフェンは、高い移動度を持ち、理想的

な 2 次元系を構成するので、ポスト Si デバ
イス用の材料の候補の一つである。そこで、
我々の研究グループでは、低速電子線回折
(LEED)で SiC 表面を観察しながら、高温で Si
原子を選択的に蒸発させることにより、SiC
基板上に大面積で高品質のグラフェンを成
長させることに成功した[4]。このグラフェ
ンを使ったデバイスを作製するためには、グ
ラフェン上に高品質の絶縁膜を作製する必
要がある。本研究では、この絶縁膜の候補と
して、バンドギャップエネルギーが大きな窒
化物半導体薄膜に注目し、AlN 層と BN層をグ
ラフェン上にエピタキシャル成長すること
に挑戦することにした。特に、BN 層はバンド
ギャップエネルギーが大きく、グラフェンと
同様な層状物質であり、グラフェンと BN の
格子定数差が小さい(1.6%)ことから、グラフ
ェン/BN 構造が注目を集めつつある。現在の
ところ、層状物質である BN 結晶から BN 薄膜
を剥がし、この BN 薄膜をグラフェン上に貼
り付ける転写プロセスによって、グラフェン
/BN 構造が作製されている。[5]この転写プロ
セスでは、BN薄膜を一時的に転写した基板上
から探しだし、さらにその BN 膜を透明膜に
転写して、位置合わせをさせた上でグラフェ
ン層に重ね合わせている。このため、効率が
悪く、大面積化も難しいという問題がある。
このようなことから、グラフェンを用いてポ
スト Si デバイスを作製する意味でも、グラ
フェン上にバンドギャップエネルギーの大
きな窒化物半導体薄膜をエピタキシャル成
長する方法が強く望まれていた。 
現在のところ、高品質の BN エピタキシャ

ル成長層は MOVPE 法でしか得られていない。
この MOVPE 法では、キャリアガスとして水素
ガスを使用し、BN の原料ガスであるアンモニ
アが分解した際に水素が放出される。我々が
成長した高品質の BN 層は化学的に安定なサ
ファイア基板上に成長されており、BN 層の成
長中に使用する水素ガスはサファイア基板
に対して悪影響を及ぼさない。次に、我々は
MOVPE法を使ってグラフェン上へBN層を成長
した。しかしながら、BN 層の MOVPE 成長中に
使用する水素ガスがグラフェンとSiC基板の
界面に入り込むことにより、グラフェン層が

劣化し、キャリアの移動度を大幅に低下させ
ることが明らかにしている。 
 
２．研究の目的 
ポスト Si デバイスの作製を念頭におき、

SiC 基板上にエピタキシャル成長した大面積
のグラフェン上に、高品質の窒化物半導体エ
ピタキシャル層を成長することを本研究の
目的とする。そして、理想的な界面を持つグ
ラフェン/窒化物半導体構造の基本物性を明
らかにすることも目指す。 
 
３．研究の方法 
まず、大面積で高品質のグラフェンを得る

ために、SiC 基板を高温で加熱して、Si 原子
を選択的に昇華させることによって、SiC 上
にグラフェンをエピタキシャル成長した。こ
の際、LEEM での観察により、１から２原子層
のグラフェンを作製した。 
次に、グラフェン上に高品質の窒化物半導

体層を成長するエピタキシャル成長法は、水
素ガスが関与しない必要があるので、その有
力な候補は分子線エピタキシャル成長(MBE)
法となる。現在のところ、MBE 法で窒化物半
導体層を成長する方法として、2 つの方法が
ある。一つは、V 族源としてアンモニアを用
いる方法であるが、この方法を用いる場合に
は、アンモニアが分解した際に水素ガスが発
生するので、今回の研究には適していないと
考えられる。そこで、V族源として RF プラズ
マを用いて活性化した窒素ガスを利用して
窒化物半導体を成長するRF-MBE法を用いた。
この装置で窒化物半導体層を成長する際に
は、III 族源として金属元素、および、V 族
源として RF プラズマを用いて活性化した窒
素ガスを使用するので、グラフェンを劣化さ
せる水素ガスを使用せずに窒化物半導体層
の成長を行うことができる。 
 
４．研究成果 
(1) 2015 年度は以下の研究成果を得た。 
固体 B ソースと RF プラズマを用いて活性

化した窒素ガスを用いた RF-MBE 法によって
成長したBを含む窒化物半導体薄膜に関する
報告はほとんど例が無い。このため、BGaN 層、
BAlN 層、BN 層の 3 種類の窒化物半導体薄膜
を c面サファイア基板上に成長して、これら
の層の評価を行った。 
まず初めに、成長温度を 600℃、700℃、

800℃に変化させて 0.5 µm の BGaN 層の成長
を行った。反射高速電子回折(RHEED)像は、
基板温度 800℃ではストリークパターン、
700℃で回折パターンが少しぼやけ、600℃で
はぼやけたハローパターンとなった。X 線回
折(XRD)測定を行ったところ、BGaN 層中の B
組成が低いことが明らかとなった。また、ホ
ール測定を行った結果、基板温度 800℃で成
長した BGaN は n 型であり、高いキャリア密
度（3.4×1019 cm-3）を示した。これに対して、
700℃以下で成長したBGaN層は高抵抗であっ



た。 
次に、成長温度を 600℃、700℃、800℃に

変化させて 0.5 µm の BAｌN 層の成長を行っ
た。AlN 層の RHEED 像はスポットパターンで
あるのに対して、BAlN 層の RHEED 像はぼやけ
たハローパターンとなった。XRD 測定から、
BAlN層中のB組成が低いことが明らかとなっ
た。また、すべての BAlN 層は高抵抗を示し
た。 
XRD 測定によってエピタキシャル成長層に

含まれるB濃度を判定することができなかっ
たので、サファイア基板上に 700℃において
3 時間の BN 成長を行い、AlKα線を用いた X
線光電子分光 (XPS)によって BN 層の評価を
行った。確認できた XPS ピークは、C元素、O
元素、N 元素、B 元素、Al 元素に由来するピ
ークであった。これらの元素について、試料
表面付近に存在する元素の物質量比を推定
したところ、表面付近の B 元素の量は約 50%
に及ぶことが分かった。B 元素の割合と O 元
素、N元素の割合から、B2O3や BN として存在
しうる以上の B元素が存在し、他の元素と結
合せず、B 原子として表面に付着している可
能性を示唆している。 
 
(2) 2016 年度は以下の研究成果を得た。 
まず、半絶縁性 4H-SiC(0001)を真空中で加

熱し、Si 原子を選択的に昇華させることによ
り、SiC 基板表面にグラフェンをエピタキシ
ャル成長した。そして、これらの SiC 上のグ
ラフェンに対して、ラマン分光およびホール
効果測定による評価を行うことにより、１か
ら２原子層のグラフェンが形成されている
ことを確認した。 

次に、このグラフェン上にバンドギャップ
エネルギーの大きな AlN 層を RF-MBE 法で成
長した。そして、グラフェン上に成長した厚
さ 5 nm の AlN の表面を原子間力顕微鏡（AFM）
と反射高速電子回折(RHEED)によって評価し
た。この結果、グラフェン上に AlN 層を成長

する際の温度を低下させることにより、AlN
層表面の平坦性が向上することを明らかに
した。AFM による評価では、500℃以下で成長
を行うことにより、グラフェン表面由来のス
テップも観測することができた。また、RHEED
による評価では、AlN(0-110)のパターンが確
認できた。 
また、上記の SiC/グラフェン/AlN 構造に

対して、室温におけるホール効果測定を行っ
た結果を図 1 に示す。図 1 に示したように、
低温で AlN 層を成長させることによって、電
子の移動度の低下とシート電子濃度の上昇
をある程度抑制できることを明らかにした。 
さらに、現在の BN 層の成長速度が遅いの

で、高温セルにより B原子を多く蒸発させる
必要がある。そこで、B 用セルの温度を限界
まで高くして、RF-MBE 法を用いて AlN 表面上
へ BN を成長した。そして、100℃ほど低い従
来の B 用セル温度で BN 成長をした場合に比
べて、AlN 層に対する RHEED 像が早くぼやけ
ることを確認し、B 用セルの温度を高くする
ことにより、BN 層の成長速度が高くなったこ
とに対応している。 
 

(3) 2017 年度は以下の研究成果を得た。 
まず、ラマン分光スペクトルにおいて、炭

素の sp2 結合に起因する G’バンド (2700 
cm-1) のピーク強度を用いて、5 nm の AlN 層
を成長したグラフェンの評価を行った。成長
前のグラフェンは、はっきりとした G’バン
ドを観測することができた。これに対して、
200℃で AlN 層を成長すると、G’バンドを観
測することはできるが、そのピーク強度が小
さくなる。さらに高温でAlN層を成長すると、
G’バンドの強度が徐々に減少した。そして、
800 ℃で AlN 層を成長したグラフェンでは G
‘バンドが消失した。以上のことから、AlN
層の成長温度を高くすることにより、グラフ
ェンへのダメージが増加することを明らか
にした。 
次に、窒素プラズマによるグラフェンへの

ダメージを評価するために、グラフェンに
800 ℃で窒素プラズマを照射した。このグラ

図2: 窒素プラズマによるダメージの評価 
図 1: 電子移動度とシート電子密度の

AlN 成長温度特性 



フェンに対して、ホール効果測定とラマン分
光スペクトルを用いて評価した。ホール効果
測定を行ったところ、800℃で窒素プラズマ
をグラフェン表面に照射することにより、グ
ラフェンの移動度は大きく減少した。一方で、
図 2に示すように、窒素プラズマを照射した
グラフェンに対しては、G’バンドが消失し
ていた。これらのことから、高温で窒素プラ
ズマをグラフェンに照射することによって、
グラフェンがダメージを受け、グラフェンの
構造が破壊されていることを明らかにした。  
以上のように、グラフェン上に窒化物半導

体を MBE 法で成長する際には、窒素プラズマ
のダメージを減少させることが必要である
ので、低温での成長が必要になることを明ら
かにした。 
最後に、グラフェン上に BN 層を 200℃にお

いて成長した。この構造に対して、ホール測
定を行ったところ、図 1 で示した 200℃で成
長した AlN 層と同様な結果が得られた。つま
り、800℃の高温で成長したAlN層に比べて、
電子の移動度の低下とシート電子濃度の上
昇をある程度抑制できることを明らかにし
た。しかしながら、AlN 層および BN 層を成長
した後のグラフェンの電子の移動度は、成長
前に比べて大きく減少している。今後は、こ
れらの窒化物半導体薄膜の成長条件のさら
なる最適化が望まれる。 
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