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研究成果の概要（和文）：　高い電子移動度を有するScN薄膜のキャリア制御について検討した。
　MBE法を用いて、ScN薄膜、MgドープScN薄膜をMgO単結晶、サファイア単結晶上に作製し、その構造、電気特性
について評価した。サファイア基板上に高い結晶性をもったScN薄膜を成長させることに成功したが、それらは
すべて、ScNの大きな非化学量論的組成に起因するn型の縮退半導体であった。
　さらに、プラズマ照射装置を作製し、MBE法で作製したScN薄膜に、窒素プラズマ処理を施した。その結果、薄
膜のキャリア濃度の減少と移動度の増加が確認され、窒素プラズマ処理が、ScNのキャリア制御に有効であるこ
とを明らかにした。

研究成果の概要（英文）： Carrier doping in ScN films with high electron mobility was investigated.
 ScN films and Mg-doped ScN films were grown on MgO and sapphire substrates by a MBE method, and 
their crystallinity and electric properties were examined. Single crystalline films with high 
crystallinity were successfully obtained on sapphire substrates. All the obtained films were 
degenerate n-type semiconductor, which was likely owing to nonstoichiometry.
 The MBE grown ScN films were annealed with nitrogen radical irradiation. Their carrier 
concentration decreased with increasing the electron mobility. Nitrogen radical irradiation is 
probably a promising way to obtain carrier-controlled ScN films.

研究分野：結晶成長
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１．研究開始当初の背景 
窒化ガリウム（GaN）に代表される IIIb 族

窒化物の光・電子デバイス研究の進展に伴い、
ScN の半導体分野への応用が期待されている。
例えば、111 配向 ScN と c 軸配向 GaN の小さ
な格子不整合を利用したヘテロ構造や、ScN
の固溶による IIIb 族窒化物のバンドギャップ
制御などが挙げられる。 

Sc は、高価な元素ではあるが、地球上に豊
富に存在し、資源的に恵まれた材料である。
その窒化物である ScN は、岩塩型結晶構造の
IIIa 族窒化物であり、非化学量論的組成に起
因する欠陥から生成された高濃度キャリア
を有する n 型半導体であるとされている（引
用文献①）。しかしながら、高純度・高品質
単結晶が得られていないことから、その光学
特性、電気特性には不明な点が多く、例えば、
バンドギャップは0.9～1.3eVであるとの報告
や、2.1～2.4eV であるとの異なる報告がなさ
れている。ScN の特徴的な物性の一つとして、
高い電子移動度が挙げられる。ScN はアンド
ープ結晶でも 1020~1021cm-3の高いキャリア濃
度を有しているが、その高いキャリア濃度に
もかかわらず、200cm2V-1s-1を超える移動度を
示す。すなわち、非化学量論的組成に起因す
る欠陥を制御できれば、ヒ化ガリウム（GaAs）
に匹敵する電子移動度を利用した半導体素
子が実現する可能性がある（引用文献②）。 
しかしながら、合成条件、結晶品質と電気

特性の関係、合成後の処理による電気特性の
制御など、ScN のキャリア制御に関する報告
は少ない。 
 
２．研究の目的 
 本課題では、ScN のキャリア制御を目的と
して、次の 2 つのプロセスを用いて検討を行
った。 
一つ目は、「MBE 法による高品質薄膜の合

成」である。これまでに得られていない高品
質な ScN 薄膜を合成し、ScN の合成条件と電
気特性・結晶性の関係から、キャリア制御の
可能性を検討した。また、アクセプタとして
期待される Mg を添加した ScN 薄膜の合成も
検討した。二つ目は、「合成した ScN 薄膜へ
のプラズマ照射」である。合成した ScN 薄膜
に窒素プラズマ・水素プラズマ照射を施し、
ScN のキャリア制御を試みた。 
 
３．研究の方法 
（１）MBE 法による高品質薄膜の合成 

ScN 薄膜は、MBE 法を用いて作製した。Sc
は高温型の K-cell から供給し、N は N2ガスを
ラジカルガンにより活性化して供給した。成
長用基板には、ScN と同じ結晶構造を有する
MgO 単結晶の 110 面、100 面を用いた。MgO 
は、高品質かつ大口径の良質単結晶を得るこ
とが困難であり、潮解性も示すため、 再現
性の高い薄膜合成を行うことは難しい。そこ
で、安価で高品質な大口径基板材料として広
く利用されているサファイア単結晶の m 面、

r 面も用いた。本研究では、低温堆積緩衝層
プロセスなどは適用せずに、成長温度
750~900℃で基板上に ScN 薄膜を直接成長さ
せた。また、アクセプタとして期待される
Mg を Sc、N と同時に K-cell から供給して、
Mg ドープ ScN 薄膜の合成を行った。 
作製した薄膜の結晶構造、表面構造は、

RHEED、XRD、AFM、TEM を用いて評価し
た。電気特性は Hall 効果測定により評価し、
光学特性は、分光光度計を用いて透過・吸収
スペクトルを測定した。 
 
（２）ScN 薄膜へのプラズマ照射 
 MBE 法で成長させた ScN 薄膜に窒素プラ
ズマ・水素プラズマ照射処理を施すために、
プラズマ照射装置を作製した。真空チャンバ
ーに、窒素ガス・水素ガスを導入するガスラ
イン、RF プラズマ生成装置、基板加熱機構
を設置した。生成するプラズマの状態は、プ
ラズマの発光スペクトルから評価した。 
 このプラズマ照射装置を用いて、MBE 法で
合成した ScN 薄膜に、窒素プラズマ処理、水
素プラズマ処理を施し、その電気特性の変化
を評価した。 
 
４．研究成果 
（１）MBE 法による高品質薄膜の合成 
 MgO(110)基板、サファイア m 面基板に作
製した ScN 薄膜は、110 配向した単結晶 ScN
薄膜であった。サファイア m 面上に作製した
ScN 薄膜は、MgO(110)基板上の薄膜に比べ、
(220)ロッキングカーブ半値幅が小さく、Hall
効果測定から求めた移動度も高い値を示す
ことを明らかにした。また、サファイア m 面
を用いることによる結晶性、移動度の向上は、
成長温度が高くなるに従い顕著に表れた。サ
ファイア m 面基板に作製した ScN 薄膜のキ
ャリア濃度と移動度の Sc フラックス依存性
を図 1 に示す。キャリア濃度は、Sc フラック
スの増加に従い、1019cm-3~1021cm-3 まで変化
した。そのため、ScN の高いキャリア濃度は、
その非化学量論的組成に依存していると考
えられた。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 1 110 配向 ScN 薄膜のキャリア濃度と移
動度の Sc フラックス依存性 
  
 MgO(100)基板、サファイア r 面基板上に作
製した ScN 薄膜は、100 配向した単結晶 ScN
薄膜であった。ScN とサファイアのエピタキ
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シャル関係は、 (100)ScN // (1-102) -Al2O3, 
[001]ScN // [1-120] -Al2O3であった。図 2 に、
N-rich 合成条件、Sc-rich 合成条件で作製した
ScN 薄膜の断面 TEM 像を示す。高分解能像
からは、ScN 薄膜の[100]がサファイア[-1101]
に数度チルトして成長していることが確認
された。薄膜の成長方向と ScN 薄膜の[100]
のなす角は 1‐2°であり、この角度は成長温度
が高くなるに従い大きくなった。また、薄膜
の結晶性は成長温度が高くなるに従い向上
し、本課題において、最も結晶性の高い薄膜
が得られた。 

図 2 N-rich 合成条件(a)、Sc-rich 合成条件(b)
で作製した ScN 薄膜の TEM 像 
 
 異なる結晶構造、大きな格子不整合を有す
るにもかかわらず、サファイア r 面上に高品
質 ScN 薄膜が得られたことから、そのヘテロ
成長について、詳細な分析を行った。その結
果、サファイア基板の積層方向の原子配列を
原因とする ScN のチルト成長によって、大き
な格子不整合による転位発生が抑制されて
いることを明らかにした（図 3）。 

図 3 サファイア r 面単結晶の表面(a)と断面
(b)の原子配列 
 

Hall 効果測定から求めた移動度は、成長温
度の高い薄膜ほど大きな値を示した。図 2 に
示したように、N-rich 合成条件と Sc-rich 合成
条件では、Sc-rich 合成条件で作製した薄膜の
方が高結晶性の薄膜が成長したが、移動度は、
その境界付近の合成条件で最大値を示した。
一方、キャリア濃度は、Sc 供給量が増加する
に従い増加し、その値は 1019cm-3~1021cm-3 で
あり、結晶性が向上しても、キャリア濃度の
減少は確認されなかった。そのため、ScN の
N 空孔や格子間 Sc がドナーとして機能する
こと、そのキャリア散乱によって移動度が変
化することが明らかになった。 
これらの高品質 ScN 薄膜の合成条件に基

づき、Mg ドープ ScN 薄膜の合成を試みた。

しかしながら、アクセプタとして期待される
Mg の添加による顕著なキャリア濃度の減少
は確認されなかった。これは、高結晶性 ScN
薄膜を得るための高温成長条件では、供給し
た Mg が再蒸発してしまい、ScN 薄膜中に十
分な量の Mg が添加できなかったためである
と考えられた。 
 
（２）ScN 薄膜へのプラズマ照射 
 MBE 法で合成した ScN 薄膜に、窒素プラ
ズマ処理、水素プラズマ処理を施すため、プ
ラズマ照射装置を作製した。安定したプラズ
マ状態での照射処理を行うために、プラズマ
の生成条件の探索を実施した。窒素プラズマ
は、高 RF 出力、低ガス流量で安定であった
が、水素プラズマは、低 RF 出力、高ガス流
量において安定したプラズマ状態を維持で
きることを明らかにした。図 4 に、プラズマ
照射装置により生成した窒素プラズマ、水素
プラズマの発光スペクトルを示す。それぞれ
の発光スペクトルには、原子状の活性種によ
る強い発光ピークが確認された。これにより、
プラズマによる試料への損傷が少ないプラ
ズマ照射が可能となった。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 4 プラズマ照射装置から生成された窒素
プラズマ(a)と水素プラズマ(b)の発光スペク
トル 
 
 このプラズマ照射装置を用いて、MBE 法で
合成した ScN 薄膜に、窒素プラズマ照射処理、
水素プラズマ照射処理、超高真空中の熱処理
を行った。窒素プラズマでは、照射時間が長
くなるに従い、ScN 薄膜のキャリア濃度が減
少し、移動度が向上した。これは、非化学量
論的組成に起因するドナーの減少によるも
のと考えられ、ScN の活性窒素雰囲気中での
加熱処理によって、キャリア濃度の制御が可
能であることが明らかとなった。一方、水素
プラズマ、超高真空熱処理では、キャリア濃
度の増加、移動度の低下が確認され、この変
化は、水素プラズマ照射処理において顕著に
みられた。これは、イオン化したドナーが増
加しているためであると考えられ、ScN 中の
水素がドナーとして機能することを示唆す
る結果となった。 
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