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§§§§２２２２．．．．研究実施内容研究実施内容研究実施内容研究実施内容    

(文中に番号がある場合は（３－１）に対応する) 

 

本研究では自己組織化グラファイトシート（ボトムアップ）基板を用いた新しい半導体（トップダウ

ン）エレクトロニクスを展開するが、このプロジェクトを終了するまでにフレキシブル自己組織化グラ

ファイトシート上に InGaN を用いた青色 LED や太陽電池といった半導体デバイスを作製し、その

動作を実証することを目的としている。この目的を達成するために、東大グループ、鳥取大グルー

プが実験と理論の両面から研究を推進している。 

東大グループでは、パルススパッタ堆積(PSD)法と呼ばれる低コストな結晶成長手法の開発と、

デバイス作製技術の開発、グラファイトシート上半導体結晶の評価技術に関する研究を行ってい

る。本年度、東大グループではグラファイト上窒化物半導体薄膜のさらなる高品質化を実現するた

めに、PSD 法におけるその場評価技術の確立や、窒化物薄膜の極性制御技術、超格子構造作

製技術といった結晶成長プロセスの開発を行った。また、開発した技術を統合して PSD 法による

高電子移動度トランジスタの試作、およびグラファイトシート上へのフルカラー発光素子の試作を

行った。 

PSD 法は安価で大面積化可能な薄膜成長手法であるが、素子作製のためには半導体薄膜の

さらなる高品質化が必要である。そこで、PSD 結晶成長プロセス制御のためにレーザー光を用い

たその場観察技術を構築した。これにより温度や原料供給比を精密に制御することが可能となり、

高品質 GaN 薄膜を再現性良く成長することが可能となった。また、グラファイト上への Ga 極性

GaN 薄膜成長のプロセス開発に取り組んだ。窒化物半導体では c 軸方向に反転対称性がないた

め、(0001
_

)面(N 極性)と（0001）面(Ga 極性)の二タイプの c 面が存在し、一般に Ga 極性 GaN が

結晶性や純度の観点で素子応用に適している。GaN/グラファイト界面に挿入する層構造を検討

したところ、AlN/AlOx/AlN 構造を用いることで再現性良く Ga 極性 GaN 薄膜を形成できることを

見出した。これらの成果により、グラファイト上に成長した高品質 Ga 極性 GaN 薄膜をベースとして

素子作製を展開することが可能となった。さらに、この極性制御技術は下地基板材料に依らない

ので Ga 極性 GaN 成長実現のためのユニバーサルな技術として期待できる。 

これまでに開発したグラファイト上窒

化物半導体結晶成長技術を統合し、図

1(a)に示すような発光素子構造をグラフ

ァイト上に試作したところ、青色から赤色

領域の電流注入発光が観測され、グラ

ファイトシート上でのフルカラーLED の

動作に世界で初めて成功した。図 1(b)

は高 In 組成 InGaN4)
を活性層に用い

たグラファイト上赤色 LED の発光写真

である。この成果は、PSD 法を用いれば青色から赤色領域に対応する素子をグラファイト上に作

製でき、従来手法では困難であった長波長領域の高効率 LED や高効率太陽電池の開発が可能

であることを示している。また、PSD 法における結晶成長プロセス技術の進展に伴って、電子素子

に応用可能な品質の GaN 薄膜を成長できるようになったことから、従来の基板上ではあるが

AlGaN/GaN ヘテロ構造を用いた高電子移動度トランジスタ(HEMT)の試作を行った。PSD 法で

(a)

AlN/AlOxNy/AlN グラファイトシート

n-GaN

InGaN

p-GaN

Ni

In

(b)

図 1 グラファイトシート上に作製した赤色 LED
の(a)構造概略図と(b)発光写真  
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図 2 PSD 法で作製した HEMT 
の特性 

作製した AlGaN/GaN ヘテロ構造について深さ方向の

キャリア濃度変化を測定したところ、ヘテロ界面近傍に

おいて 1013/cm2
台の高濃度 2 次元電子ガスが誘起さ

れていることが明らかになった。この構造を用いて

HEMT を試作したところ図 2 に示すように明瞭なトラン

ジスタ動作が確認され、スパッタ法による HEMT 動作

に世界で初めて成功した。この結果は、安価な PSD 法

が受発光素子のみならず電子素子の作製にも有望な

結晶成長手法であることを示しており、半導体産業にと

ってそのインパクトは極めて大きい。 

また、東北大学寒川研究室とのチーム間共同研究において、昨年度に引き続き中性粒子ビー

ムによるダメージフリー窒化物半導体素子作製プロセスの開発を行った。東大グループで

は試料作製および評価を担当した。本年度では、より素子構造に近い構造として

AlGaN/GaN ヘテロ構造を用いてエッチングダメージの評価を行ったところ、中性粒子ビームを用

いれば従来のプラズマエッチングよりも低ダメージでエッチングできることを見出した。 

一方、理論を担当する鳥取大のグループでは、第一原理計算を用いて、グラファイトなど二次

元層状物質の表面上の三次元物質の成長を調べ、その一般論の構築を目指すことを目的として

研究を行っている。平成 21 年度に計算したグラフェン 1 枚の上に GaN が窒素面で成長するとい

う研究成果を挙げ、平成 22 年度では、これがグラファイト基板上でも同様に成長することと、GaN

と同様に AlN もグラフェン基板上で成長すること、InN は成長しないことを示した。また、GaN が

グラファイトと比べて 120％格子定数が伸びた状態であることを、6×6 のグラファイト上に 5×5 のグ

ラフェンが載っている構造を実際に第一原理計算で計算し、１枚のグラフェンの上に成長させた計

算とほとんど変わらないことも確認している。 

グラフェン／グラファイト上に吸着する様々な原子種の計算の 22 年度までの成果は本の一章

の執筆の依頼があり、以下にまとめて発表した
9)
。Kengo Nakada and Akira Ishii； Book 

title: Graphene / Book 1 (ISBN 978-953-308-60-2), Chapter title: DFT calculation for 

adatom adsorption on graphene 

また、２２年度まではスピンを考慮せずにグラフェン上への原子吸着の計算を進めてきたが、２３

年度はスピンを考慮して原子吸着の計算を行った。以下の表に示したのがその成果をまとめたも

ので、枠内の数字が吸着エネルギーであり、色は最安定の吸着サイトがＢ（ブリッジサイト），Ｈ（６

員環の中心），Ｔ（on top)のどれかと、最安定状態がスピン分極した状態か、分極していない状態

かを示している。これを見ると、窒

化物で必須となる窒素はスピン分

極しない状態が最安定であること

がわかる。一方、結合エネルギー

は弱いがＡｌ，Ｇａ，Ｉｎはスピン分極

した状態が最安定である。この結

果は２３年度に多くの国際会議で

発表している。この表の中の Mn

原子に注目すると、計算の結果、２

個の Mn 原子がグラフェン上に吸
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着すると、縦に配列することが計算でわかった。２３年度はこの構造を詳細に調べ、以下の図に示

すようにその吸着構造の確定と、磁気モーメントの計算を行った。計算でわかるように、２個のＭｎ

原子が縦に配列して吸着した場合、あきらかにスピン分極して磁気モーメントを持つことがわかっ

た。この成果は秋に京都で行われた薄膜の国際会議 ICTF-15 で発表、さらに多くの国際会議で

グラフェン上原子吸着の１つの例として元素周期律表の吸着エネルギーの表と共に発表で言及し

た。次に、Hf 原子のグラフェン上の吸着についても調べた。Hf は窒化物成長のバッファ層として

グラファイト上に HfN 薄膜を成長させるなどの応用上の用途からも重要となる原子である。次に示

す図が様々な coverage での Hf 原子の吸着構造を計算したもので、これら全てを計算した結果、

グラフェン上の Hf 原子は coverage 0.375 の場合が最もエネルギー的に安定であることがわかっ

た。この結果は２３年１２月に東京で行われた表面科学の国際会議 ISSS-6 において発表された。

ここからさらに HfN の薄膜が成長する機構についての理論的解明は、これからの課題となる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図１ グラフェン上のＭｎ原子２個 
の吸着構造 

図２ グラフェン上Ｍｎ原子２個の

吸着の磁気モーメント 

図３ グラフェン上 Hf 原子吸着の第一原理計

算で想定した吸着構造 
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§§§§３３３３．．．．成果発表等成果発表等成果発表等成果発表等    

 

（（（（３３３３－－－－１１１１））））    原著論文発表原著論文発表原著論文発表原著論文発表    
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