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【緒言】 

遷移金属窒化物、特に複合窒化物において、近年、第一原理計算等において種々の特徴的な物

性の発現が予測されている。しかし、他の物質系に比べて合成の難易度が高く、物質開拓と機能

開拓が著しく遅れている物質群である。我々はこれまで、遷移金属窒化物の新物質開拓を行う目

的で、有機金属分子線エピタキシー(MO-MBE)装置を開発してきた。前回の応用物理学会 春季学

術講演会では、開発した MO-MBE 装置を用いた窒化チタン(TiN)の薄膜作製実験に、機械学習を

導入した「closed-loop薄膜作製手法」について報告した[1][2]。本講演では、Tiの原料として分子

内に窒素原子を含有し、窒化物薄膜成長上問題となりうる酸素等の元素を含まない有機金属・

TDMAT(tetrakis(dimethylamido)titanium, Ti[N(CH3)2]4)を、分子線エピタキシー成長の原料として初

めて用いた TiNの薄膜成長の詳細について報告する[1]。 

【実験方法】 

独自開発した MO-MBE 装置を用いて SrTiO3(100)基板もしくは MgO(100)基板上に、基板温度

200℃～900℃の範囲で TiN 薄膜を作製した。窒化源として RF プラズマソースを用いて、基板上

で窒素プラズマと TDMATを反応させることで TiN薄膜を形成した。 

【結果と考察】 

窒素プラズマの供給が無い状態での、TDMAT分子内

の窒素原子のみを用いた TiN 結晶相の薄膜形成は困難

であった(図(a))。窒素プラズマ供給下での薄膜成長過程

は、薄膜成長レートの成長温度依存(図(b))から、300℃以

下で反応律速、300℃～500℃で供給律速、500℃以上で

は脱着律速であることが示唆され、ガスソースを用いた

薄膜作製手法で見られる３つの成長過程が確認された。

窒素プラズマ供給下では、薄膜成長温度が 600℃以上か

ら顕著な結晶化が確認され、TDMATの熱分解を伴う窒

化反応による TiN 結晶相の形成が促進されていること

が明らかになった(図(a))。当日は、反射型高速電子線回

折(RHEED)像と X線回折測定結果を用いて、TDMATを

用いた分子線エピタキシー薄膜成長の詳細を議論する。 
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図: (a) TiN薄膜の X線回折強度の成

長温度(基板温度)依存. (b) TiN 薄膜

成長速度の成長温度依存. 
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