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研究成果の概要（和文）：分子線エピタキシー法により、岩塩型構造の窒化スカンジウム(ScN)薄膜をバッファ層とし
て導入し、閃亜鉛鉱型窒化ガリウム(GaN)の合成を目的とした研究を実施した。成長用基板の探索、合成条件と結晶性
・電気特性の関係を調査し、ScNの物性を明らかにするとともに、配向の異なる3種類のScN薄膜を成長させることに成
功した。（100）配向、（110）配向、（111）配向したScN単結晶薄膜をバッファ層としてGaN薄膜を成長させ、成長相
・配向性の合成条件依存性について調査した。

研究成果の概要（英文）：In order to synthesize zinc-blend gallium nitride (GaN) films, scandium nitride 
(ScN) film with rock-salt structure was used as a buffer layer in GaN growth. GaN films and ScN films 
were prepared by a molecular beam epitaxy method. The effects of growth conditions, including growth 
substrate, on the crystalline orientation and electric properties of the ScN films were studied. Single 
crystalline ScN films with different orientations were successfully obtained. GaN films were grown on ScN 
films with 100, 110 and 111 orientation, and growth condition dependence of their crystalline phase and 
crystalline orientation were examined.

研究分野：結晶成長
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
GaN 系ワイドギャップ半導体を用いた青

色発光素子の実現以来、Ⅲb 族窒化物半導体
(AlN、GaN、InN)は、発光・受光デバイス
を中心に、その高性能化が検討され、性能向
上を目指した研究が行なわれている。Ⅲb 族
窒化物が注目されている理由は、その全混晶
組成がデバイスとして実用化された場合に、
近赤外領域（InN: 0.7eV)から遠紫外領域 
(AlN: 6.2eV)までカバーすることができるか
らである。 

GaN 系発光デバイスは、従来の立方晶系半
導体とは異なり、六方晶ウルツ鉱型の結晶構
造(h-GaN)を有しており、c 面を結晶成長面と
して用いるのが一般的である。しかしながら、
積層方向を c 軸方向にした発光デバイスでは、
自発分極に起因した量子閉じ込めシュタル
ク効果によって発光効率の低下が生じ、デバ
イスの高性能化の大きな問題となっている
（引用文献①）。これらの問題を解決するた
めに、自発分極方向である c 軸方向への電場
の影響を回避させた、（１）非極性面である
m 面や a 面を成長面とした GaN の合成や、
（２）半極性面である {10-11}、 {10-12}、
{11-22}を成長面とした GaN の合成が検討さ
れている（引用文献②）。しかしながら、多
くの研究機関が高品質結晶の合成を試みて
いるにもかかわらず、c 面成長 GaN に匹敵す
る結晶は、得られていない。 

本課題では、第 3 の方法として、（３）準
安定相である閃亜鉛鉱型 GaN(c-GaN)の合成
を目的の一つとしている（図 1）。GaN 系半
導体における量子閉じ込めシュタルク効果
は、ウルツ鉱型結晶の c 軸方向に働く自発分
極が原因であることから、自発分極を有しな
い閃亜鉛鉱型結晶では、電場の影響は生じな
い。そのため、量子閉じ込めシュタルク効果
の問題を回避することが可能である。また、
c-GaN は、h-GaN に比べ、結晶の対称性が
良いことに起因する低キャリア散乱、ドーピ
ング特性の向上などの利点が予測されてい
る（引用文献③）。このため、高品質な c-GaN
が実現すれば、発光効率の低下しない GaN
系発光デバイスの他、高速動作が可能な GaN
系電子デバイスも実現可能となる。しかしな
がら、c-GaN に関しても、c 面成長 h-GaN に
匹敵する高品質薄膜は実現しておらず、近年
では、大きな注目を集めているとは言えない
状況である。 
 GaN 系半導体の高品質化を困難にしてい
る原因は、成長に適した単結晶基板が存在し
ないことである。実用化している c 面成長
h-GaN は、成長用基板の表面処理、バッファ
層の導入により、結晶構造の相違、大きな格
子不整合を克服し、サファイア基板上などに
高品質なh-GaNの成長を実現させている（引
用文献④）。その一方、非極性・半極性 h-GaN
や、c-GaN については、成長に適した基板、
適当な合成プロセスが開発されていないた
め、十分な結晶品質が得られていない。 

本課題は、ScN 薄膜の導入により、高品質
GaN 合成の可能性を検討するものである。従
来の c-GaN 合成は、主に、窒化処理を施した
GaAs、3C-SiC、MgO 基板が用いられている
が、それぞれ、熱損傷、結晶品質、格子不整
合の点で、大きな欠点がある。一方、ScN 薄
膜は、高温でも安定であり、結晶性では上記
の単結晶に劣るものの、GaN との格子整合の
点で有利である。ScN は、岩塩型結晶構造の
IIIa 族窒化物であり、(111)配向 ScN と c 軸
配向 h-GaN が格子整合し、また、ScN と
c-GaN の格子定数もほぼ一致する。そのため、
小さな格子不整合を利用した GaN/ScN 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期待されている。 
また、ScN は、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。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。 

 
２．研究の目的 
 本課題は、ScN 薄膜の導入による、高品質
GaN 合成の可能性を検討することを目的と
して実施した。そのために、分子線エピタキ
シー(MBE)法を用いて、c-GaN、(111)配向
h-GaN と格子整合する岩塩型窒化物である
ScN の高品質化を検討した。さらに、得られ
た ScN 薄膜の光・電気特性の評価を実施し、
不明な点多い ScN の物性を明らかにするこ
とも目的とした。次に、MBE 法により、配
向の異なる ScN 単結晶薄膜をバッファ層と
して利用した GaN 合成を行い、結晶構造と
配位数の異なる格子整合エピタキシャル成
長についての知見を得ることも目的として
いる。 
そこで、本研究では、「ScN 薄膜の作製と

物性評価」、「高品質 ScN 薄膜成長用基板の探
索」、「GaN/ScN ヘテロ構造の作製」の 3 点
について、薄膜合成を主とした研究を実施し
た。 
 
３．研究の方法 
(1)ScN 薄膜の作製と物性評価 
 MBE 法を用いて、ScN と同じ結晶構造を
有する(100)MgO、(110)MgO、(111)MgO 単
結晶基板上に、成長温度 200–800°C で ScN
薄膜を成長させた。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。N の供給条件を固定

 
 
 
 
 

図 1 左から、閃亜鉛鉱型 GaN、ウルツ鉱
型 GaN、岩塩型 ScN 

 



し、Sc-cell 温度を変化させることで、成長中
の Sc/N 供給比を制御した ScN 薄膜を作製し
た。 

作製した薄膜の結晶構造、表面構造は、
RHEED、XRD、AFM 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)高品質 ScN 薄膜成長用基板の探索 
 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
代表的な面に ScN 薄膜を成長させ、その配向
性、結晶性について検討した。 

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。基板にはサファイア単結晶の a 面、c 面、
m 面、r 面を用いた。ScN 薄膜は、低温バッ
ファ層プロセスは適用せずに、成長温度
750–900°C で直接基板に成長させた。サファ
イア c 面基板については、高品質なウルツ鉱
型Ⅲb 族窒化物を成長させる際に有効なプロ
セスである基板窒化処理を適用した成長も
検討した。 

作製した薄膜の結晶構造、成長用式は、
RHEED、XRD、AFM、TEM を用いて評価
した。また、薄膜の品質を評価するために、
Hall 効果測定から求めた移動度を用いた。 
 
(3)GaN/ScN ヘテロ構造の作製 
サファイア r 面、m 面、(111)MgO 基板を

用いて、それぞれ、(100)配向、(110)配向、 
(111)配向 ScN 単結晶薄膜を得られたことか
ら、これらの薄膜について、結晶性・平坦性
の高い ScN 薄膜が得られる条件を探索した。
その条件で作製した配向の異なる 3 種類の
ScN 薄膜上に、GaN 薄膜の成長を試みた。 

GaN 薄膜は、ScN 薄膜と同様に、MBE 法
を用いて作製した。Ga は K-cell から、N は
N2 ガスをラジカルガンにより活性化して供
給した。成長は 200–700°C で行い、GaN 成
長に有効である低温バッファ層プロセスも
検討した。 

薄膜の評価には、RHEED、AFM、XRD
を用いて、成長する GaN の結晶相、配向性
について評価した。 
 
４．研究成果 
(1)ScN 薄膜の作製と物性評価 
 Sc-cell 温度が高くなるに従い、Sc フラッ
クスは増加し、薄膜成長速度も増加した。ScN
薄膜は、すべての結晶面で、MgO 基板と同
じ結晶方位を保ちながらエピタキシャル成
長し、その結晶性は Sc フラックスの増加と
ともに向上した。Hall 効果測定の結果、室温
におけるキャリア濃度、移動度は、それぞれ

1019–1021cm-3、50–130cm2V-1s-1 であり、ド
ナーを添加していないにもかかわらず、ScN
が高キャリア濃度、高移動度を有している n
型半導体であることが確認された。ScN 薄膜
のキャリア濃度、移動度は、成長温度に大き
く依存し、成長温度が高くなるに従い増加す
る傾向が見られた。ScN 薄膜のキャリア濃度、
移動度は、Sc フラックスが少ない温度範囲で
は、ほぼ一定であったが、Sc フラックスが多
い温度範囲では、キャリア濃度は増加し、移
動度は低下した。これは ScN の非化学量論的
組成のずれにより形成される欠陥に起因す
るドナーの増加と、増加したドナーによるキ
ャリアの散乱が原因であると考えられた。そ
のため、電気特性に変化が生じはじめる
Sc-cell 温度が、N-rich と Sc-rich 成長条件の
境界であると考えられた。 

Sc-rich、N-rich成長条件下で作製した ScN
薄膜の透過スペクトルを図 2 に示す。N-rich
条件で作製した透過スペクトルは、2eV 付近
で急峻な透過率の変化が確認できたが、
Sc-rich 条件では、N-rich 合成条件の ScN の
ような急峻な変化は確認されなかった。 

これらのことから、ScN の電気特性、光学
特性は、その非化学量論的組成により大きく
変化し、合成時の Sc/N 供給比を制御するこ
とで、非化学量的論組成の異なる ScN 薄膜の
合成が可能であることを明らかにした。 

 
(2)高品質 ScN 薄膜成長用基板の探索 
 サファイア a 面、c 面上に作製した ScN 薄
膜は、エピタキシャル成長せず、多結晶薄膜
であった。成長前に窒素ラジカルを照射し、
表面をAlNに変化させたサファイア c面基板
を用いた場合には、ScN は(111)配向して成長
するものの、面内に双晶が形成されることが
確認された。 
 一方、サファイア m 面、r 面上に作製した
ScN 薄膜は、それぞれ、(110)配向、特定の方
向にチルトした(100)配向の単結晶薄膜が得
られた。図 3 と図４に、それらの X 線極点図
測定の結果を示す。サファイア m 面、r 面上
に高温成長させた ScN 薄膜は、同じく(110)
配向膜が得られる(110)MgO 基板、(100)配向
膜が得られる (100)MgO 基板上に作製した
ScN 薄膜に比べ、高い結晶性を有しているこ

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
    
図 2 Sc-rich 条件、N-rich 条件で作製した
ScN 薄膜の透過スペクトル 



とが確認された。Hall 効果測定から求めた移
動度も、高温成長させた場合に、(110)配向
ScN、(100)配向 ScN ともに、サファイア基
板上に成長した薄膜の方が、MgO 基板上に
作製したScNよりも大きい値を示した（図 5）。 

これらのことから、サファイア m 面、r 面
基板を用いて ScN を高温成長させることで、
MgO 単結晶基板を用いるよりも、高品質な
(110)配向、(100)配向 ScN 薄膜を成長させる
ことが可能であることが明らかになった。 

 
(3)GaN/ScN ヘテロ構造の作製 
 3種類の異なる配向のScN薄膜すべてにお
いて、高温成長、かつ、Sc-rich 合成条件下
で作製した薄膜の結晶性、表面平坦性が優れ
ていた。AFM から求めた薄膜表面の自乗平
均面粗さは 0.5–1.0nm であった。この条件で
作製したScN薄膜上に、GaNを成長させた。 

(100)配向 ScN、(110)配向 ScN 薄膜上に作
製した GaN 薄膜は、成長温度が高くなるに
従い平坦性が向上し、Ga-rich 条件下では結
晶粒サイズが大きくなり、N-rich 条件下に比
べ、平坦性は低下した。XRD 測定の結果、

(100)配向 ScN 上の GaN 薄膜は、c-GaN が
成長するものの、c-GaN の双晶と h-GaN も
形成されていることがわかった。高温成長、
Ga-rich 条件で合成することで、結晶性は向
上し、c-GaN 双晶は減少するものの、h-GaN
は減少しなかった。低温 GaN バッファ層プ
ロセスを適用することで、双晶のない c-GaN
を成長させることに成功したが、h-GaN の生
成は抑制できなかった（図 6(a,b)）。(110)配
向 ScN 上の GaN 薄膜は、双晶の無い c-GaN
が成長したが（図６(c)）、h-GaN の混入も確
認された。(110)配向 ScN 上の GaN 薄膜も、
高温成長、Ga-rich 条件下で結晶性が向上し
た。これらのことから、(100)配向 ScN 層と
GaN バッファ層の組み合わせ、(110)配向
ScN 層を用いて、双晶の無い c-GaN エピタ
キシャル膜の成長が可能であることがわか
った。h-GaN は、ScN と同じ岩塩型構造の
MgO基板上に成長させたGaN薄膜にも同配
向で形成された。c-GaN の(111)と h-GaN の
(0001)の原子配列が等価であるため、c-GaN
成長中に 111ファセット面が発生したことが
原因で h-GaN が成長したと考えられる。そ
のため、より平坦な ScN 薄膜の形成と GaN
の二次元成長の促進により、h-GaN の生成を
抑制できると考えられる。 
 (111)配向ScN薄膜上に作製したGaN薄膜
については、低温成長において c-GaN の双晶
が確認されたが、高温成長では c-GaN は確認
されず、h-GaN 単結晶薄膜が成長した（図
6(d)）。h-GaN は Ga-rich 条件で高温成長さ
せることで、結晶性・平坦性が向上した。 
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図 4 サファイア r 面基板(a)と ScN 薄膜
(b)の X 線極点図 

 
 
 
 
 
 
 

図3 サファイアm面基板(a)とScN薄膜(b)
の X 線極点図 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図6 ScN薄膜上に作製したGaN薄膜のX
線極点図 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
   
図 5 サファイア、MgO 上に作製した ScN
薄膜のキャリア濃度と移動度の関係 
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