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Microstructure of Ecological Semiconductorβ一：FeSi2 Thin Films

Prepared by Pulsed Laser Deposition Using an：FeSi2 Alloy Target

Tsuyoshi YOSHITAKE， Tatsuya NAGAMOTO，
Gousuke SHIRAISHI and Kunihito NAGAYAMA

  Iron disilicide thin films were prepared by pulsed laser deposition on Si（100）substrates using a FeSi2

alloy target．  Droplet－free films could be deposited at a fluence between 2 J／cm2 and 4 J／cm 2 using the l93

nm laser． Polycrystaユfilms ofβ一FeSi2 phase could be formed even at a substrate temperature of 20℃．

In addition to theβ一FeSi2 phase， the FeSi phase was observed for substrate temperatures between 400℃and

600℃． This is attributed to the mobility enhancement of Si atoms． At 700℃，the FeSi phase disap－

peared andβ一FeSi2 single phase films having columnar structure were grown due to the mobility enhancement

of both the Fe and Si atoms． At the substrate temperatures of less than 600℃，the lattices ofβ一FeSi2 were

constricted due to containing many defects．  At more than 700℃，they approached to the bulk values due

to these defects being released． The films deposited at m6re than 700℃were grown epitaxially on Si（100）

with the relation ofβ一FeSi2（041）or（O14）llSi（220）at the beginning of deposition．  As the film thickness

increases， the epitaxial growth becomes disordered and finally becomes non－oriellted near the film surface．

For all films deposited at the various substrate temperatures， the stoichmetry was constant in the depth

direction．  Thus， it is suggested that Si atoms from the substrate hardly diffused into the film．  The gen－

eration of iron desilicides in PLD method is also discussed．

1．はじめに
 現在，各種デバイスに使われている化合物半導体に

は，As， In， Te等の資源寿命が非常に短いものが多

量に使用されている．資源寿命は埋蔵量，生産量，リ

サイクル量などで決定される．埋蔵量はクラーク数と

深い関係があり，クラーク数の大きい元素は多様な生

体と長年接触しかつその大多数は生体中に取り込まれ

てきたため，生体への適合性が比較的高く，環境に対

して低負荷型の物質となっている．一方，化合物半導

体は主として稀少元素から構成されており，これらは

毒性の高いものが多く生体適合性が低い．次世代の半

導体は資源寿命の心配がなく，低環境負荷型の元素の

みから構成されていることが理想である．その候補元

素として，資源寿命を考える必要のない大気構成元素
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（N，0）や，資源寿命の極めて長い元素（Si， Ca， Ga）

や，リサイクル率の高い元素（Fe， Cu）が考えられる．

 以上の考えに沿えば，環境考慮型の半導体としては，

GaN， Cu20，β一FeSi2等の多様なものが考えられる．

その中でもβ一FeSi2は， Si基板上にエピタキシャル

成長可能である1），吸収係数が大きい（可視波長で～

10『5cm－1），0．85 eVのバントギャップを持つ直接遷

移型の半導体2）3）であることから，Table 1に示すよう

に次世代の半導体材料として大変注目を集めている4）．

具体的な応用としては光デバイス材料5＞や高効率太陽

電池材料6）7）が挙げられる．また，高温度域での熱電効

果が大きいことから熱電変換素子8）9）への応用も期待さ

れている．

 β一FeSi2は高融点のFeとSiからなり，Siの反応性

が高温で非常に高いために，蒸発源としてルッボは使

用できず，高品質薄膜の作成が極めて困難である．現

在，イオン注入法（IBS）10＞1’），固相溶融エピタキシー

（SPE）艮2）’3），高周波堆積エピタキシー（RDE）’4）’5），分

子線エピタキシー（MBE）16）などの様々な方法で作成
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Tabel l  Comparison ofβ一FeSi2 with Si and GaAs．4）

Si GaAs β一FeSi2

Generation LSI Optoeiectronics Ec・1・gical

Crystal Structure Diamond Cubic Zinc Sulfide Orthorhombic

Epitaxial Growth on Si Homo－epitaxia1
    Difficult

iMismatching 4％）

Possible
iM・t・hing）

Optical Transition Indirect Direct Direct

Band gap 1．11eV 1。43eV
       0。85eV

iMinimum Loss Zone of
@   Ωu・・t・Fiber）

Absorption Coefficient ＞103cm－1 ＞104cm－1 ＞m5 cm『1

Optical Waveguide／
nptical Resonator

Difficult Easy Easy

Key Technology
Single Crysta隻Pulling up

@       Tech．
Epitaxial Growth Tech．

     Beam Tech．

gandling Tech． of High

lelting－Point Materials

Magnetic Non Non Ferro？

Device Electronic Electronic， Optical
Electron量。， Optical，

@   Magnetic

Load for The Environment Little Much 正ittle

Resources Life Time More than lOO，000 years At most 30 years More than 100，000 years

が試みられているが，どの作成法においてもβ一FeSi2

の成長には少なくとも450℃の基板温度と，600℃以上

の高温アニールが必要である．しかし，工業的応用，

特に集積回路への採用を考えた場合，現在の基板温度

とアニール温度では採用不可能であり，低温成長が切

望されている．

 近年，レーザーアブレーション（PLD）法は様々な

材料に適用され，いくつかの極めてユニークな特徴を

有することが報告されている．なかでも，①従来の膜

作成法に比べ基板到達エネルギーが大きいために低い

基板温度での成長が可能17）である，②通常の膜作成法

では生成しにくい相が生成しやすい18），③レーザー光

によってターゲットからの粒子放出を引きおこすため

チャンバー内を極めてクリーンに保つことができる，

④ターゲットと薄膜間の組成ずれが少ない19），の特徴

から，PLD法は不純物の少ないβ一FeSi2相を低温基

板上へ成長させるのに極めて有効であると予想される．

しかし，その試みはまだ数グループ2ω21）でしかなされ

ていない．PLD法では生成膜の表面にターゲットか

ら直接飛んでくると考えられる直径1～10μmの粒

（ドロップレット）が堆積し，膜の特性を損なうこと

が知られている22）．良質な電気特性を有するβ一FeSi2

薄膜の作成には，それらの堆積をなくすことが必要不

可欠である．本研究ではPLD法を用いて，まずドロッ

プレットの付着しない作成条件を明らかにし，その条

件にてSi基板上にβ一FeSi2薄膜の作成を行った．そ

の結果，多結晶膜ではあるが室温基板からβ一FeSi2相

を成長できることがわかった．さらに，基板温度に対

する生成膜の構造変化から，PLD法における鉄シリ

サイドの成長機構に関して考察を行った．

2．実 験 方 法

 膜作成装置の概略をFig．1（a）に示す．レーザーに

はArFエキシマレーザー（波長193nm，パルス半値

幅20nsあるいはQ－Nd：YAGレーザー（波長1064nm，

532nm，パルス半値幅15ns）を用いた．ターゲットに

はアーク溶融法により作成したFeとSiの組成比が

1：2のFeSi2アモルファス合金を用いた．ターゲッ

トへのレーザー入射角度は45度，フルーエンスFは

1～5J／cm2，くり返し周波数は10Hz，ターゲット基板

問距離は25mm，基板温度713は20～800℃とし，基板

にはSi（loo）を用いた．典型的な堆積速度（λ＝193

nm， F＝4J／cm2）は0．04nm／secである．チャンバー

内はターボ分子ポンプを用いて10－6Torr以下に排気

した．作製した鉄シリサイド薄膜は，表面形状を走査

型電子顕微鏡（SEM），結晶構i造を広角X線回折法

（XRD）およびラマン分光，組成比をX線光電子分光

（XPS）により測定した．

 また，ターゲットからの放出粒子の励起種を調べる

ために，マルチチャンネル発光スペクトル分析装置を

用いて，Fig．1（b）に示すようにターゲット表面から

1mmごとに測定を行った．
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Laser

Lens

ρ〈10－7Torr

FeSi2 Alloy

灘輪20徳藤…
 1064nm（Q－Nd：YAG）

F＝1～5J’cm2

1＝0．3～1，5x108 Wlcm2

RR冨10Hz

（a）

Turbo Moiecular Pump

FeSi2 Alloy

 Target

義・蒙

1mm
＜→

Lens

自     Multi－Channel

     Spectrometer

（b）

Fig． l  Schematic diagram of the apparatus used for（a）film deposition and（b）emission spectrum measurement．

Fig．2  SEM photographs of the films．

    （c） （λ＝193nm，17＝2J／cm2．

（a） （λ＝1064nm，F＝2J／cm2， （b） （λ＝ ユ93nm，．F＝4J／cm2，

3．実験結果および考察

 PLD法ではほとんどの材料においてドロップレッ

トといわれる直径1～！0μmの粒が付着することが知

られている．ドロップレットの放出はターゲット表面

におけるレーザー照射後の残留熱に起因するので，そ

の放出はレーザー波長とフルーエンスに依存すると考

えられる23｝．そこで，β一FeSi2膜の作成を試みる前に，

これらのパラメーターを変化させてドロップレットの

堆積しない条件を調べた．レーザー波長が1064nn1と

532nmの場合では， Fig．2（a）に示すようにレーザー

照射条件によらず膜表面には多数のドロップレットが

観測された．一方，レーザー波長が193nmの場合で

は，フルーエンスFに膜が堆積する閾値約2J／cm 2と

ドロップレットが付着する閾値4J／cm 2とが存在する

ことが明らかになり，その間のフルーエンスを用いる

ことにより，ドロップレットのない滑らかな膜を作成

できることがわかった．実際の膜作成では，パルス毎

のレーザーエネルギーのふらつきが時折±25％ほどあ

るために，Fig．2（c）に示すように膜表面にはわずか

なドロップレットが見られた．以上の結果から，レー

ザー波長が193nmでレーザーフル一側ンス2J／cm2の

ドロップレットの付着しない条件にて膜作成を行った

 アブレーション現象は幾つかの異なるプロセスより

なる2弔．その中でもっとも支配的なのが熱的過程と光

化学的過程である．レーザー波長とレーザーフルーエ

ンスに対するドロップレット放出の変化は，以下のよ

うに説明できる．レーザー波長が1064nnlや532nn1の

ように長い場合には，熱過程が支配的となる．そのた

め，ターゲット表面の溶融によりレーザーフルーエン

スに関わらずドロップレットが放出される．一方，

193nmのように短波長の場合では，光子が高いエネ

ルギーを持つため光化学的過程が支配的となり，エネ

ルギーは電子状態励起による結合破壊に使われ，ター

ゲット表面には熱が残留しにくい．したがって，ドロッ

プレットはレーザー波長が長い場合に比べて放出され

にくい．しかし，フルーエンスが増加すると，残留熱

が増加しドロップレットが放出されるようになる．

 生成膜の組成をXPSにより調べた．生成膜はター

ゲットとほぼ同様なスペクトルを示し，ターゲットと
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生成膜との間には組成ずれがほとんど無いことがわ

かった．組成比が膜成長に強く寄与するβ一FeSi2薄膜

作成にとって，このことはPLD法の極めて重要な利

点である．

 2θスキャンおよび2θ一θスキャンで測定された生

成膜のX線回折パターンをFig．3（a）と（b）にそれぞ

れ示す．室温基板ではβ一FeSi2の（222），（041），（333），

（006），（444）面からの回折ピークが観測され，β一FeSi2

の室温成長が実現されている．これらの回折パターン

は，基板温度が室温から300℃の範囲では基板温度に

対してほとんど変化しない．400℃になると，β一FeSi2

の回折ピークに加えて，FeSiの（210）面からの回折

ピークが観測されるようになる．500℃と600℃では，

さらにFeSiの（llO）と（211）面からの回折ピークが

観測される．このように400℃から600℃の基板温度で

はFeSiが生成する． FeSiの生成は他の作成法の場

合25）と同様に，‘Si原子の膜中の移動度が高まったこと

が原因と考えられる26）．700℃以上では，FeSiの回折

ピークは観測されなくなり，β一FeSi2の（220）と（440）

面からの回折ピークが強く観測されるようになる．基

板温度が400℃から600℃の問では，Si原子のみが膜

中をマイグレートするために，β一FeSi2よりも容易に
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生成するFeSiの結晶子が析出し，一方，700℃以上

では，SiのみならずFeの移動度も高まるので，基板

到達粒子の組成比すなわちFeとSiが1：2のときの

安定相であるβ一FeSi2が生成すると考えられる．

 Fig．3（a）からわかるように，いくつかのピークの

位置は基板温度に対して変化している．Fig．4に回折

ピーク位置から見積もられた面間隔の基板温度に対す

る変化を示す．β一FeSi2の面間隔は基板温度が600℃

と700℃の間で急激に変化している．この間の基板温

度を境にして，膜の成長プロセスが変化していると考

えられる．以上の面間隔を用いて求められた格子定数

の基板温度に対する変化をFig．5に示す．600℃以下

の基板温度では，格子定数δと6はほぼバルク値に

等しく，その一方でαはバルク値に比べて非常に小

さい．格子は縮んでおり，β一FeSi2が多数の格子欠陥

を含んでいることを示唆している．基板温度が700℃

以上では，格子定数は増加する，すなわち格子は膨ら

んでいる．これは，基板温度の上昇によりSiとFe

原子の移動性が高まり，格子欠陥が減少したことに因

ると考えられる．

基板温度に対する生成膜のラマンスペクトルパター

ンの変化をFig．6に示す．基板温度が100℃以下で作

成された膜では，181cm一1にβ一FeSi2に起因するピー

クが観測される．200℃以上では，β一FeSi2に起因す

るさらにもうひとつのピークが239cm－1に観測される

ようになる．これらのピーク位置は他の報告値よりも

約10－1cmもノ」・さい．さらに，181cm－1ピークと239cm一1

ピークの半値全幅はそれぞれ19cm－1，15cm－1と他の

報告値に比べて極めて大きい．これらのことは，

β一FeSi2の結晶子中に多数の格子欠陥が含まれている

ことを示している．基板に堆積した粒子の表面移動性

は基板温度に強く依存する．したがって，β一FeSi2格

子の不完全性は基板温度の上昇とともに改善されると

予想される．しかし，ピーク位置もピーク幅も600℃

以下では基板温度に依らない．したがって，β一FeSi2

結晶子の成長は，格子の完全性を含めて，600℃以下

では基板温度にほとんど依存しないと考えられる．薄

膜の成長を決定付ける主なファクターは，一般的に基

板温度と基板到達粒子の状態（励起種，クラスターサ

イズ）である．β一FeSi2の成長は基板温度にほとんど

依らないことから，レーザーアブレーション法に特有

な高エネルギーな粒子堆積が，β一FeSi2の低温成長に

大きく寄与していると考えられる．700℃以上で作成

された膜のラマンスペクトルは，600℃以下で作成さ

れた膜のものと明らかに異なり，β一FeSi2に起因する

多くのピークが観測されるようになる．さらに，ピー

ク幅は減少し181cm－1ピークは2つに分かれ，ピーク

位置は他の報告値に近づく．これらは，700℃以上で

作成されたβ一FeSi2膜では格子欠陥が減少して格子の

完全性が向上したことを示唆している．実際に，Fig．

7に示すように高分解能ラマンスペクトル測定では，

β一FeSi2膜に起因する多数のピークが観測され，格子

の完全性が高まっていることが分かる．
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 上述したX線回折とラマンスペクトルの測定結果か

ら，膜の微細構造が基板温度に対して変化しているこ

とが示唆された．そこで，膜構造の変化を透過型電子

顕微鏡を用いて調べた．Fig．8に，基板温度700℃で

作成した膜の典型的な断面TEM写真を示す．低い基

板温度で作成された膜は，X線回折とラマンスペクト

ル測定でβ一FeSi2の結晶成長が確認されたにも関わら

ず，明白なグレイン構造は観測されなかった．β一FeSi2

の結晶子径がきわめて小さいか，あるいは，β一FeSi2

の結晶子はTEM試料の作成時にArイオンの照射に

よって破壊されたと考えられる．700℃以上の基板温

Fig．9  Typical electron diffraction patterns of films de－

    posited at substrate temperatures of（a）20℃and

    （b）700℃．

度で作成された膜は，Fig．8に示すように柱状構造を

示した．基板温度が20℃と700℃で作成された膜の電

子線回折パターンをFig．9（a），（b）にそれぞれ示す．

基板温度が20℃で堆積された膜では，β一FeSi2の（041）

あるいは（042）面からと思われる弱いリングからなる

ハローライタな回折パターンが観測された．一方，

700℃で堆積された膜では，β一FeSi2のさまざまな面

からのスポッティーなリングが観測された．X線回折

とラマンスペクトルの測定結果と対比させると，

700℃以上での格子欠陥の減少は，膜構造の柱状成長

への変化にうまく対応している．700℃以上では，Si

原子とFe原子の移動度がともに高まり，結晶成長す

るのに十分な距離を膜中で移動できるようになる．主

にそのことによりβ一FeSi2膜は生成したと考えられる．

したがって，700℃以上でのβ一FeSi2の成長過程は，

膜中でのFeとSi原子の拡散を利用した他の膜作成

決2目5捌）と極めて類似している．

 β一FeSi2はSi（100）と（lll）にエピタキシャル成長

できることが知られているが，本研究で得られた膜は

すべての基板温度に対して多結晶膜が得られた．しか

し，ガラス基板に作成された膜に比べてきわめて強い

回折ピークを示し，基板の効果が示唆された．また，

Si基板から生成膜へのSi原子の拡散は， IBD法など

多くの膜作成法1（川1で，組成比を含めてβ一FeSi2の形

成に強く寄与することが知られている．そこで，生成
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膜の膜厚方向の結晶構造および組成比の変化を，微小

領域透過型電子線回折法および微小領域EDX法によ

りそれぞれ調べた．

 Fig．10（a）に，700℃で作成された膜の3つの異な

る深さにおけるTEDパターンを示す．上述したよう

に，生成膜は柱状構造を示す．基板付近で測定された

TEDパターンは，β一FeSi2の（041）面あるいは（O14）

面とそれに関連する面からの回折スポットからなる．

これらのスポットはSi基板の（220）とそれに関する

回折スポットに重なっていることから，β一FeSi2は基

板付近ではβ一FeSi2（041）or（O14）1｝Si（220）の関係

でエピタキシャル成長している．このエピタキシャル

関係は他の作成法でも報告されている271が稀である．

Si（100）を用いた大部分のグループは，β一FeSi2（100）1｝

Si（001）のエピタキシャル成長を報告している28）．膜

一方向の中ごろでは，β一FeSi2のさまざまな面からの

回折スポットが観測されるようになり，エピタキシャ

ル成長が乱れ始めている．膜の表面付近では，さらに

多くの回折スポットが観測されるようになり，ほぼ無

配向になっている．以上の結果から，β一FeSi2は基板

付近ではβ一FeSi2（041）or（O14）llSi（220）の関係で

エピタキシャルし，膜厚の増加とともに配向は乱れ，

膜表面付近では無配向になることがわかった．

 Fig． lo（b）に，700℃で作成された膜の3つの異な

る深さにおけるEDXスペクトルパターンを示す． Si

とFeのピークの強度比は，膜厚に対して一定である．

したがって，SiとFeの組成比は膜厚方向に対してほ

ぼ一定であると考えられる．700℃以上の基板温度で

は，基板を構成するSi原子は，移動度が高まるため

に堆積膜へ拡散可能となる．実際にこのことを利用し

て，Feターゲットを用いたレーザーアブレーション法

によりSi基板上へβ一FeSi2の形成に成功している23）．

本研究ではターゲットにFeとSiの組成比が1：2の

FeSi合金ターゲットを用いており，組成ずれなくFe

とSiが基板に堆積する．その結果，この温度域の安

定相であるβ一FeSi2が生成し，基板からはSi原子は

拡散しないと考えられる．言い換えれば，FeSi合金

ターゲットを用いたレーザーアブレーション法では，

組成比調整された基板到達粒子のみを用いて，状態図

に従ってβ一FeSi2を形成可能であり，基板からSi原

子の拡散はほとんど起こらない．

 基板到達粒子の励起状態およびクラスターサイズを

調べるために，アブレーションプルームの発光スペク

トル分析を行った．ターゲットからの距離に対する発

光スペクトルの変化をFig．11に示す．ターゲットか

ら0～5mmの測定点では，制動放射による連続的なス

ペクトルが観測され，高温なプラズマが発生している

ことがわかる．大部分の発光ピークはFeあるいはSi
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で同定することができた．FeSi合金ターゲットから

の放出粒子は原子状に解離し，高い内部エネルギーを

有している．さらに，他のターゲット材料の場合と同

様に，放出粒子は高い運動エネルギーを有していると

考えられる29）．これらのことはβ一FeSi2の低温成長の

鍵と考えられ，また他の作成法との明白な違いである．

 以上に述べた膜の評価と発光スペクトル分析の結果

を用いて，膜の成長プロセスに関して考察を行った．

β一FeSi2の成長モデルは，他のいくつかの作成法では

提案されているが”），レーザーアブレーション法に対

してはまだない．このモデルの概念図をFig．12に示す．

 20℃から300℃の基板温度では，小さな結晶子から

なるβ一FeSi2膜が生成する．この温度圏では， Si原

子およびFe原子ともに移動度は小さく，膜中をマイ

グレート出来ない．したがって，β一FeSi2結晶子の生

成はレーザーアブレーション法に特有の高エネルギー

粒子付着に起因する．ただし，基板到達粒子のFeと

Siの比が1：2になっていることがβ一FeSi2の生成に

は極めて重要である．これらの2つの条件が揃うこと

によりβ一FeSi2の低温成長は実現されている．

 400℃から600℃の基板温度では，FeSiの結晶子が

β一FeSi2に加えて生成する．この温度域では，他の作
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β一FeS12 Crystal蹴e

㊧ ⑧  ㊧  ⑦③

  ●   ●   ⑬

●         ㊦

  ●    ●

㊤  ●    ● ⑬

   Substrate

Substrate Temperature

    400～6000C

FeSi Crysta11莚te

●

㊥ ③⑱● ?`●㊤
●   ⑬     ●

●  ●o  ●6P ●
D● D・・，・●

E．    ●  ●◎●

D・。● 﨟E
Substrate

700～8000C

β一FeSi2 Column

／
i 「

ii

馨

i；

’ ご

^

 く

ei・

陰｝1 1 ，

p

 …

ﾅ，・．｝

1i
「i

し・1

il

F

Substrate

ド コ ほのロコロココ コロロ ロコロのロロロ コロロロロコロコロココロロ       ロ のロロロロ ロロコココロロロロココ コロココロロロロロ ロココ  ロリコロ ロ コロ  のロロコロココ ののロロロロロ一網ココロロコロリロロコ
ユ                                                                                                                                                                 コ

；          H’ψEηeグgeが。 Depos’‘’oη          1
監                                                                                                                                                                 1

Fig・12

β・FeSi2

Crystallite

i
                      十
  コサののりコロ ロロロロのり ココロリコリコ  リリののロ ロコのロリロ @ のの ロけロ ののサののの のロコロコ一一 ココ ロ ﾂ

 Mob”’fyεηhaηcemeηf of S’Afoms        i
                             l

嚢

 β一FeSi2    FeSi

Crystal聴te Crystallite

       十
ロ                                       コ

lMob’〃ψyε舶aηceme配i

i ・fFe渦f㈱ i

     暴

Columnar Growth
  ofβ一FeSi2

Illustration of the iron disilicide gro面th in pulsed laser deposition using a FeSi alloy target for various substrate

tenlperatUres。



平成11年 九州大学頭学院総合理工学研究科報告  第21巻第3号 一255一

成法においても同様にFeSiの生成が報告されている．

したがって，FeSiの生成は，レーザーアブレーショ

ン法に特有なものではなく，他の作成法と同様な生成

過程によるものと考えられる．この温度域では，Si

原子の移動度が結晶成長するのに十分なレベルまで高

まる．一方，Fe原子の移動度はSiに比べて極めて小

さい．そのために，幅広い組成幅を持ち，かつ

β一FeSi2よりも容易に生成しやすいFeSiが， Si原子

が移動できるために生成すると考えられる．β一FeSi2

の結晶子は，20℃から300℃の基板温度の場合と同様

に生成する．

 700℃以上の基板温度では，β一FeSi2が柱状成長す

る．他の作成法では，この温度域にてβ一FeSi2が生成

する．この原因としては，この温度域ではSi原子の

みならずFe原子の移動度も高まるためと考えられる．

レーザーアブレーション法においては，このことと，

低い基板温度の場合と同様に高エネルギー粒子付着が，

β一FeSi2の生成に寄与している．この温度域では前者

が支配的であると考えられる．柱状成長は，大部分の

場合，堆積速度が高すぎることに起因している．本研

究での堆積速度は0．04nm／sである．しかし，パルス

レーザーを用いたレーザーアブレーション法では，長

くとも10μsの間で膜堆積が終わる．したがって，実

質の膜堆積速度は少なくとも400nm／sと見積もられ

る．この値は一般的なエピタキシャル成長で設定する

堆積速度に比べて数桁は大きい．この値にもかかわら

ず，基板付近ではエピタキシャル成長していることか

ら，膜堆積速度を減少させることによりβ一FeSi2のエ

ピタキシャル成長を実現できると考えられる．

4．結 論

 鉄シリサイド薄膜をFeSi2合金ターゲットを用いた

レーザーアブレーション法により作成した．ドロップ

レットの堆積しない膜を，波長193nmのレーザーを

用いて2～4J／cm 2のフル一軸ンスで作成できること

がわかった．ターゲットから堆積膜への組成ずれはほ

とんどなくβ一FeSi2の多結晶膜を室温成長することが

出来た．FeSiが400～600℃の基板温度域でβ一FeSi2

に加えて生成し，これは堆積聖篭のSi原子のみの移

動度の増加に起因すると考えられる．700℃以上では，

Si原子のみならずFe原子の移動度も増加するために

FeSiは生成しなくなり，β一FeSi2が柱状に成長する．

β一FeSi2の格子は600℃以下では格子欠陥のために縮

んでいるが，700℃以上では格子欠陥の減少とともに

格子は膨らみバルク値に近づく．基板温度が700℃以

上で作成した膜は，膜の堆積初期段階ではβ一FeSi2

（041）or（014）llSi（220）の関係でエピタキシャル成

長し，堆積が進むとともに配向は乱れ，膜表面付近で

は無配向になる．膜堆積速度を減少させることにより，

膜堆積全体にわたってエピタキシャル成長は可能にな

ると考えられる．アブレーションプルームの発光スペ

クトル分析から，ターゲットからの放出粒子は主に高

エネルギーなSi原子およびFe原子であることがわ

かった．それ故，レーザーアブレーション法による

β一FeSi2の低温成長は，これら高エネルギー粒子の基

板付着によって実現されていると考えられる．低温成

長されたβ一FeSi2は多数の格子欠陥を含むが，300℃

以下のアニールを行うことにより，結晶構造は改善で

きると考えられる．一方，400℃～600℃のアニールで

は，Si原子の移動度のみが急激に高まるため， FeSi

が析出してしまうと予想される．
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