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第1章  序論 

1.1 Si に対する化合物半導体開発の特徴 

現代の我々の生活の大部分を支えているのは半導体材料を基にした電子機器である。

この半導体技術の中枢を担うのは Si 半導体を用いた集積回路、電子デバイスと化合物

半導体を用いた光デバイス、高周波デバイス、大電力デバイスである。この発端は 1947

年に W. Shockley、J. Bardeen、H. Brattain によって発明されたトランジスタ、1959 年に

J. Kilby により発明された集積回路である。1960 年代に Si 集積回路が作製されると、驚

異的な速さでその集積度は増加し続けた。Si 系材料における電子デバイスは主にバルク

基板に酸化膜などの成膜過程、回路を作るリソグラフィー、不純物を添加する過程によ

り作製されるトップダウン方式である。そのため、これらのプロセスの微細化における

精度の向上により集積度の増加が図られており、現在ではナノスケールのデバイスを作

製することが可能となっている。この微細化を可能としているのはシリコンウェハがほ

とんど結晶欠陥を含まない高純度な結晶で素子を高密度に集積しても性能のばらつき

が発生しないためであり、バルク単結晶を作製する結晶成長技術が根底を支えていると

も言える。Si 系デバイスはトップダウン方式であるためにバルク成長技術はより高品質

で大面積な結晶を得るための開発が行われた。結晶成長法はチョクラルスキー法(CZ 法)

あるいはフローティングゾーン法(FZ 法)が用いられており、溶融したシリコンから単結

晶化を行うことで高純度化を果たしている。 

一方で化合物半導体技術は 1952 年にWelkerによって化合物が半導体の特性を示すこ

とが発見されたことを発端として開発が進められた 1)。化合物半導体は多種の材料があ

るが、最も研究、開発が盛んで且つ産業界に大きく貢献したのはIII-V族系の化合物であ

る。Si系半導体材料は間接遷移型のエネルギーバンドをとるのに対しIII-V族半導体の多

くは直接遷移型のエネルギーバンド構造を有するため光半導体材料としての利用が有

望視された。また、GaAsを例にとると電子移動度がSiの 5 倍以上と高いことから高速動

作の電子デバイスとしても注目された。光デバイスとして化合物半導体を用いる場合、
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発光波長は材料のエネルギーバンドギャップにより決定されるため、バンドギャップが

1.4 eVであるGaAsは赤外線の発光素子に向けて開発が進められた。一方で、GaPは赤色

から緑色の発光素子に向けて開発が進められた。バンドギャップが 2.21 eVであるGaP

は間接遷移ではあるが窒素を添加することで良好な発光特性を実現した2)。化合物半導

体の特長は混晶半導体の組成を変化させることにより自由にバンドギャップや屈折率

などを変化させることができ、混晶組成の異なる材料を積層させることでヘテロ接合の

形成が可能な点にある。そのため化合物半導体のデバイス作製には結晶成長でナノスケ

ールのデバイス構造を設計するボトムアップ方式が主に用いられる。研究初期段階では

pn接合型の発光ダイオード(Light Emitting Diode : LED)が開発され、1960 年代にGaAsP

を用いた赤色LED3)、GaAsPやGaPを用いた赤色LEDが作製された。これらのデバイスは

非常に外部量子効率が低かったが、後にダブルヘテロ構造や量子井戸構造により効率の

劇的な向上が見られた。 

化合物半導体デバイスの開発ではエピタキシャル結晶成長技術が主役となった。これ

は Si 系デバイスと比べ成長中に材料の混晶組成あるいは伝導制御を行う技術がデバイ

ス特性の向上に重要であったためである。薄膜成長技術には主に液相エピタキシャル成

長(Liquid Phase Epitaxy : LPE)法、気相エピタキシャル成長(Vapor Phase Epitaxy)法、分子

線エピタキシャル成長(Molecular Beam Epitaxy : MBE)法に分類され、後者になるほど膜

厚の制御性が高くなる。1960 年代の研究初期段階では LPE 法が結晶欠陥の少ない結晶

が得られやすく、特に光デバイスを作製するために用いられてきた。実際に

GaAs/AlGaAsを用いた半導体レーザダイオード(Laser Diode : LD)が実現されたのがLPE

法である4)。しかしながら数 μm 以下のエピタキシャル層を均一かつ再現よく成長させ

ることが難しかった。これを解決したのが有機金属化合物を原料ガスとして用いた有機

金属化合物気相エピタキシャル成長(Metal-Organic Vapor Phase Epitaxy : MOVPE)法で、

原料ガス流量やフローパターンを精度よく制御することで再現性よくデバイス構造が

得られた。現在ではデバイス作製は MOVPE 法あるいは MBE 法が最も主流となってい

る。 
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1.2 III 族窒化物半導体の特徴と結晶成長技術 

1.2.1  III 族窒化物半導体の物性 

III 族窒化物半導体とは化合物半導体の一種で、V 族元素として窒素を用いた半導体

であり、III 族元素としてホウ素、アルミニウム、ガリウム、インジウムを用いた窒化

ホウ素(BN)、窒化アルミニウム(AlN)、窒化ガリウム(GaN)、窒化インジウム(InN)およ

びそれらの混晶を指す。表 1.1 に示すように、窒化物半導体のうち窒化ホウ素を除いた

材料は六方晶でエネルギーバンド構造が直接遷移型であり、エネルギーバンドギャップ

が InN で 0.64 eV、GaN で 3.4 eV、AlN で 6.2eV と広いギャップを有する。これは混晶

組成を変化させることで光の波長として深紫外領域から近赤外領域をカバーすること

ができ、他の材料と比較して非常に幅広い発光波長を実現しうる魅力的な材料である。

特に高効率な青色 LED が実現されていなかったことから、1960 年代後半から AlGaAs

を用いた赤色 LED、GaP を用いた緑色 LED に続いて青色 LED 用の材料として注目が集

められた。また絶縁破壊電界は GaN で 3.3 x 106 V/cm と GaAs の約 8 ~ 10 倍も大きい。

電子移動度は 1200 cm2/Vs とあまり大きくないが飽和電子速度が 2.5 x 107 cm/s と大きく、

ヘテロ構造によりバンドオフセットを利用できることから高周波デバイスやパワーエ

レクトロニクスデバイス用としても優れた特徴を有している。さらに熱的にも、化学的

にも、機械的にも安定であり、GaAs のような有害物質を含まないことから環境に優し

く高温、耐環境性、耐放射線デバイスとしての特徴も有している。III 族窒化物半導体

と他の代表的な半導体の物性定数を表 1.1 に示す。 

 

表 1.1 主な半導体の物性定数5) 

材料 
バンド 

ギャップ(eV) 
比誘 
電率 

電子有効

質量/m0 
電子移動度 

(cm2/Vs) 
絶縁破壊電界 

(106V/cm) 
飽和電子速度 

(107cm/s) 
熱伝導率 
(W/cmK) 

遷移型 

InN 0.6~0.7 15.0 0.04 4000 2.0 4.2 0.8 直接 
GaN 3.4 9.5 0.22 1200 3.3 2.5 2.1 直接 
AlN 6.2 8.5 0.29 - - 2.0 2.9 直接 
BN 6.1~6.4  0.26     間接 
Si 1.1 11.8 0.19 1500 0.3 1.0 1.5 間接 

GaAs 1.4 12.8 0.067 8500 0.4 2.0 0.5 直接 
4H-SiC 3.3 10.0 0.3 1000 3.0 2.0 4.9 間接 
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1.2.2  III 族窒化物半導体の結晶成長技術の進展 

 III 族窒化物半導体の当初の研究の進展を支えたのは、塩化物を用いる化学気相成長

技術(ハイドライド気相成長、 hydride vapor phase epitaxy : HVPE)法であり、1970 年ごろ

から Maruska や Tietjen らにより結晶成長が試みられ、光吸収によるバンドギャップの

測定6)、MIS 型 LED の試作7)が行われた。しかしこの時点での GaN 結晶には問題が山積

していた。結晶成長において高品質な結晶を得るためには、格子整合する基板を用いる

ことが当時の原則であり、AlGaAs や GaP 結晶はそれらのバルク結晶を基板とし、その

上に成長されていた。GaN においては自然界に存在しない材料であり、異種基板上への

ヘテロエピタキシャル成長が必須とされた8)。代表的な成長用基板と GaN の諸物性を表 

1.2 に示す。このように GaN と格子整合する基板は存在せず、熱膨張係数などの物性が

異なることから成長後の結晶には非常に多くの貫通転位、積層欠陥を含み、また残留ド

ナー濃度も非常に高いため p 型結晶を得ることはできず、デバイスの実現には至らなか

った。 

高品質な GaN 結晶を得るきっかけとなったのは、1986 年に Amano らによって開発さ

れたMOVPE法における低温緩衝層の導入であった9)。GaNをMOVPE法で成長する際、

低温 AlN 膜をバッファ層として導入することで結晶品質の劇的な改善に成功し、クラ

ックやピットのない GaN 単結晶が得られることを見出した。結晶品質の向上とともに

残留ドナー濃度も著しく低減したが10)、p 型結晶を得るのは困難であった。これは結晶

中にドープした Mg が水素によって補償されている影響であることが後に分かった11)。

p 型結晶を得るきっかけとなったのが、1989 年に Mg をドープした結晶に電子線照射ア

ニールすることで低抵抗の p 型結晶が得られることを発見し12)、その後、熱アニールに

よっても p 型結晶が得られることが明らかになった13)。これらの技術をブレイクスルー

として、青色 LED、LD などのデバイスが実現し、近年では Blu-Ray Disc の LD、青色

LED、白色 LED などに実用化されるに至った。これらデバイスの特徴については次項

で詳しく述べる。 

低温緩衝層技術により結晶品質の向上に成功したものの、表 1.2 に示すように支持基

板と GaN は格子定数、熱膨張係数などが大きく異なる。そのため結晶中には格子ひず

みや熱ひずみが加わり、結晶表面には 108 ~ 1010 cm-2程度の非常に高密度の転位が発生

する。他の III-V 族半導体の LED と比べ 6 桁程度も高密度であるのに、作製した試料が
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高効率である14)のは、少数キャリアの拡散長が短いことが理由として指摘されている15)。

しかしより高効率な LEDあるいは LDを作製するには転位密度を 106 cm-2以下にする必

要があり、GaN 薄膜中の転位を 2 ~ 3 桁程度低減する必要があるため、次の中心的課題

となった。転位を低減する技術として、主に二つの技術が開発された。その一つは中間

層の導入である。GaN 成長中に SiN16)あるいは低温 GaN 層17)などの材料を挿入し歪を加

えることで転位を屈曲させる効果が確認されている。 

転位低減のもう一つの技術は選択成長(Selective Area Growth : SAG)技術18)と横方向成

長(Epitaxial Lateral Overgrowth technology : ELO)技術である19)。選択成長とは、結晶表面

を SiO2 や SiN など成長用原料と反応しない材料を用いて部分的に被覆し、開口部から

のみ結晶を再び成長させる手法をいう。この手法は目的がはっきりと分かれているが、

ELO 技術と合わせた転位低減手法は Nishinaga により提案されたマイクロチャネル成長

(MicroChannel Epitaxy : MCE)と呼んだ方が分かり良い。概念図を図 1.1 にしめす20)。格

子定数の異なる基板の上に結晶を成長する際には、下地の結晶情報を引き継いでエピタ

キシャルな膜が得られるが、界面から無数の転位が発生し、これらも表面に伝搬する。

このとき誘電体膜などアモルファスな膜で表面を覆い、細い線状の窓部のみから結晶情

報を取り出し成長層に伝えることで、他の領域の欠陥を誘電体膜で遮断することができ

る。この微細窓から成長した結晶を図 1.1(a)のように横方向に成長することで下地結晶

の転位をほとんど遮断し平坦な膜を得ることができる。あるいは図 1.1(b)のように縦方

向に大きく成長させると欠陥をほとんど含まないナノコラムやナノウォールなどの立

体構造を得ることができる21)。こうした ELO 技術を用いて現在では 106 cm-2以下の低転

位結晶が得られており、GaN 基板の提供に至っている。 

 

表 1.2 一般的な成長用基板の物性値と GaN との比較 
 GaN α-Al2O3 6H-SiC Si (111) GaAs (111) 

結晶構造 WZ コランダム ZnS-6H ダイヤモンド ZB 

格子定数 (Å) a = 3.189 
c = 5.185 

a = 4.758 
c = 12.99 

a = 3.08 
c = 15.17 

a = 3.84 
((111)換算) 

a = 3.997 
((111)換算) 

格子不整合度 (%) - 16.1 3.5 -17 -20.2 

熱膨張係数 (10-6/K) Δa/a = 5.59 
Δc/c = 3.1722) Δa/a = 7.5 Δa/a = 4.323) Δa/a = 2.73 (300 K) 

~ 4.44 (1300 K)24) Δa/a = 5.73 

熱膨張係数差 (%) - -25.5 33.1 105 (300 K) 
~ 25.9 (1300 K) 2.44 

GaN 結晶中の 
貫通転位密度(cm-2) - 108 ~ 1010 108 ~ 109 25) ~1010 26) ~ 109 



6 
 

1.2.3  III 族窒化物半導体のデバイス応用 

III 族窒化物半導体を用いた良質なデバイスが実現されたのは、結晶品質と p 型伝導

制御性が改善された後であり、1989 年、pn 接合型 GaN LED が実現され27)、1995 年に

は青紫 LD も実現されている28)。同時に電子デバイスの作製も可能となり、1994 年には

AlGaN/GaN HFET が報告されている29)。実用化に向けて最もインパクトを与えたのは、

やはり発光デバイスである。III 族窒化物を用い初めて青色発光を持つ LED が本格的に

実用化したことで他の LED や蛍光体と合わせて様々な色を実現することが可能となっ

た。LED の低消費電力、長寿命、小型という利点と相まって信号機や照明器具、大型

ディスプレイ、自動車のランプなど多岐に渡って利用されるようになった。発振波長が

他の LD と比較して短波長であるために光学ディスクの記録容量が DVD と比べて 5 倍

以上と飛躍的に向上し、Blu-ray 用レーザ光源として利用されている。また受光デバイ

スとしては可視光領域に対して透明であることから紫外領域の波長に対するセンシン

グが有効であり、炎センサや太陽光中の有害紫外線センサなどへ利用される。 

将来的なデバイスとしては高耐圧、高温動作可能で低損失のデバイス作製が期待され

ることからパワーデバイスやインバータ、コンバータ等への利用が可能であり、実現目

前まで迫っている。また AlInGaN の混晶組成により太陽光のスペクトルを網羅するこ

とができるため太陽電池としても大変魅力的な材料であるが、変換効率が既存の Si や

GaAs などの太陽電池を上回ることができるかが実用化に向けて鍵を握っている。 

 

図 1.1(a)横方向マイクロチャネル成長と(b)縦方向マイクロチャネル成長の模式図 20) 
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1.3 III 族窒化物半導体の課題 

1.3.1  III 族窒化物半導体系光デバイスの波長領域の拡大に向けた課題 

 これまで不可能とされてきた青色発光デバイスを実現した III 族窒化物半導体である

が、前述の通り AlxInyGa1-x-yN のバンドギャップは深紫外から近赤外と幅広く変化させ

るため、より短波長あるいは長波長の発光波長を持った光デバイスの作製が可能である。

発光波長を拡大することができると既存のデバイスのさらなる高効率化や新規デバイ

スへの応用が期待できるが、その物性が与える様々な理由により課題は山積している。

本項では AlGaN 系および InGaN 系において波長領域の拡大に伴う新たな応用と課題に

ついて述べる。 

短波長領域では AlGaN を材料とした紫外発光素子の開発が試みられており、白色照

明、高密度光記録用光源などに加え、殺菌や医療への応用が考えられ、その実現への期

待が高い。紫外領域の光デバイスは、よりバンドギャップの広い材料を必要とするため、

3.4 eV から 6.2 eV と広い紫外領域をカバーする AlxGa1-xN を主軸としている。しかし波

長が短くなるにつれて発光効率は急激に低くなる30)。高効率化が困難な理由は、AlGaN

層の貫通転位密度が高いこと、AlGaN の p 型ドーピングが難しいこと31)、GaN 層による

光吸収が発生することなどが挙げられる。これらの解決に向けて現在は高品質な AlN

基板の作製や低転位 AlGaN 結晶の作製が試みられている。また、AlInGaN 四元混晶で

は In 混入の効果により InGaN と同様に貫通転位がある場合でも高効率な発光が可能と

なっており32)、注目が集められている。 

可視光デバイスにおいては、光の三原色である赤、青、緑色が実現すると、フルカラ

ーディスプレイ、LED による白色光源が可能となる。しかしながら青色系や赤色系に

おいては発光効率の高い光デバイスが実現されているものの、緑領域においてはそれら

と比べ発光効率は低いのが現状である。InGaN 結晶を活性層として利用した場合、バン

ドギャップを 0.62 eV から 3.4 eV まで変化させることができ、可視光領域を全てカバー

することができるため、大変魅力のある材料である。LED においては青色から緑色、

黄色の GaN 系 LED が報告されているが33,34)、長波長になるほど発光強度は低下してい

る。この原因の一つとしてあげられるのが結晶内に発生する分極電場である。III 族窒

化物半導体の結晶内に発生する分極電場は自発分極と圧電分極に分類される。自発分極
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は窒化物半導体のウルツ構造の非対称性により双極子が相殺されないことに起因し、

InN, GaN, AlN でそれぞれ電界の大きさで 2.5 MV / cm、3.1 MV / cm、8.5 MV / cm と AlN

系材料において顕著に増大する35)。また窒化物半導体をヘテロ成長した際、格子定数が

異なることから結晶内に歪が発生し、双極子モーメントのバランスが崩れることから圧

電分極が発生する。電子デバイスにおいては分極電場によりヘテロ界面に 1012 ~ 1013 

cm-2と高密度の二次元電子ガス層が形成され36)、高電力密度動作が可能となっているが

デバイスはノーマリオン型となる。光デバイスにおいては分極電場が活性層内に存在す

ると、電子と正孔が活性層内において空間的に分離され、結合状態密度が低下すること

により内部量子効率の低下を招く。GaN 上に InGaN を作製した場合、In 組成が高くな

るにつれて格子不整合度は増加し最大で 9.9%程度と、AlGaN の場合(2.5%)と比べて大

きくなるため圧電分極の寄与が大きくなる37)。 

分極電場を低減することができれば、電子デバイスにおいてはノーマリオフ動作に向 

けて、光デバイスにおいては結合状態密度の改善により内部量子効率の増加が期待でき

る。そこで結晶の面方位に着目し、表 1.3 に示す弾性定数テンソル Cijおよび圧電定数

eij、自発分極 PSPを用いて GaN 上に AlGaN および InGaN を作製した際に発生する自発

分極と圧電分極の面方位依存性を計算すると図 1.2 のようになる。分極電場は(0001)面

方向に最も強く発生し、六方晶の斜めの面方位(半極性面)や側面(無極性面)において低

減することが分かる38,39)。そのため従来の(0001)面とは異なる面方位の利用が注目され

た。これらの面方位結晶の作製方法については次項で詳しく述べることにする。 

長波長領域の効率を制限するもう一つの要因は InGaN と GaN の非常に大きな格子不

整合である。GaN上に InGaNを成長すると結晶内には非常に大きな圧縮応力がかかり、

臨界膜厚を超えて成長すると結晶の格子緩和が起こり膜内には多数の転位が発生する。 

表 1.3 III 族窒化物半導体の機械的性質 5) 
  AlN GaN InN 

弾性定数 

C11 (GPa) 396 367 223 
C12 (GPa) 137 135 115 
C13(GPa) 108 103 92 
C33 (GPa) 373 405 224 
C44 (GPa) 116 95 48 

圧電定数 
e33 (GPa) 1.55 0.73 0.73 
e31 (GPa) -0.58 -0.49 -0.49 
e15 (GPa) -0.48 -0.4 -0.4 

自発分極 Psp (C/m2) -0.081 -0.029 -0.032 
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この臨界膜厚は In 組成の増大に伴い減少する。特に In 組成が 0.2 以上になると臨界膜

厚は 10 nm以下に達し、発光層の膜厚程度(2~3 nm)でさえも格子緩和が起こってしまう。

そのため内部量子効率は発光層の転位密度の増加に伴い減少し40)、下地の GaN 結晶が

いくら高品質でも発光層の転位密度は下地層との格子不整合度によって制限されてし

まう。そのため高 In 組成の InGaN 発光層とするためには下地層の格子定数をより近い

ものにする必要があり、InGaN 厚膜の結晶成長が試みられているが、貫通転位上でピッ

トを形成してしまい平坦な結晶を得ることは難しい41)。 

 

図 1.2 (a)Al0.2Ga0.8N/GaN および(b)In0.2Ga0.8N/GaN における 
自発分極と圧電分極の c 軸に対する傾斜角依存性 
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1.3.2 半極性、無極性面結晶の作製方法と課題 

図 1.3 に示すような半極性面結晶や無極性面結晶を作製するための成長用基板とし

ては c 面成長とは異なる結晶面を持つ基板が利用されている。半極性面結晶として

(1-101)GaN が MgAl2O4スピネル基板上に42)、(11-22)GaN が r 面サファイア基板上に43)、

無極性面結晶では(11-20)GaN が r 面サファイア上44)や a 面 SiC 上に45)、(1-100)GaN が m

面 SiC 上46)に成長されているが、良質な結晶の作製は容易ではなかった。それは窒化物

半導体が c 軸方向成長を好むため成長条件に大きな制限がかかることに加えて、すべり

面である(0001)面が基板表面と平行でないため積層欠陥がヘテロ界面や基板表面に到

達してしまうということに起因する。成長後の結晶は 109 ～1010 cm-2程度の貫通転位密

度、105 cm-1程度の積層欠陥密度と非常に高密度の欠陥を有している 43)。そのため半極

性面結晶や無極性面の結晶成長においても従来の(0001)GaN と同様に、「高品質な結晶

の作製」という原点に戻って検討されている。しかしながら高品質化は容易ではなく、

その大きな原因として結晶成長技術が未熟であることと、すべり面((0001)面)が面内を

 

 

図 1.3 窒化物半導体の代表的な結晶面 

極性面 半極性面 無極性面 

(0001)面 (θ = 0o) (11-22)面 (θ = 54.5o) (11-20)面 (θ = 90o) 

(1-100)面 (θ = 90o) (1-101)面 (θ = 62o) 
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貫くために欠陥は積層方向に伝搬しやすく、FIELO(Facet-Initiated Epitaxial Lateral 

Overgrowth)や FACELO(Facet Controlled Epitaxial Lateral Overgrowth)のような欠陥を面内

方向に屈曲させる手法を用いることが難しいためである。ただマスクを用いて欠陥領域

を遮断する方法は有効であることから横方向成長技術が(0001)GaN と同様に検討され、

ELO47)や側壁横方向成長(Sidewall Epitaxial Lateral Overgrowth : SELO)48,49)が試みられて

いる。これらの技術により貫通転位密度は 107 cm-2程度、積層欠陥密度は 104 cm-1まで

低減されている。欠陥の少ない半極性面結晶を得る方法として、バルクの(0001)GaN か

ら切り出す方法も試みられているが、バルク成長においても成長膜厚に制限があり自ず

とサイズが制限されてしまう。 

 一方、Honda らは(001)Si 基板を微細加工し、通常の c 面結晶の作製に用いられる

Si(111)面を成長面として選択成長することにより傾斜面より GaN 結晶を成長させるこ

とに成功し50)、選択成長した結晶を結合することにより一様な(1-101)GaN の作製を可能

とした51)。この手法では GaN のファセット制御技術を利用するため、結晶表面は非常

に平坦性に優れた結晶が得られている。また成長過程に選択成長、横方向成長を含んで

いるため、成長界面で発生した転位は成長初期においてファセットにより曲げられ、

ELO 領域において貫通転位・積層欠陥の少ない結晶が得られている52)。本研究において

はこの手法を基にしており、結晶作製方法については次の 1.4 節において詳しく述べる。 

 

1.4 加工 Si 基板上窒化物半導体結晶の作製 

1.4.1  選択成長技術  

本項においては GaN の選択成長技術について詳しく述べる。光デバイスにおいて発

光層に転位が含まれると非輻射再結合中心となり、LED においては内部量子効率、LD

においては閾値電流に大きく影響するため転位低減技術は必要不可欠なものである

40,53)。充分な内部量子効率を得るためには転位密度 106 cm-2程度以下にする必要があり、

特に転位を低減するために選択成長法が検討された。GaN に適応される ELO 技術には

主に HVPE 法54)、MOVPE 法55,57)がある。HVPE 法に基づく方法は FIELO (Facet-Initiated 

Epitaxial Lateral Overgrowth) と呼ばれており、サファイア上に MOVPE 成長した GaN に

SiO2 のストライプパターンを形成し GaN を成長すると、ファセットに囲まれた三角形
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断面の形状が生じる。この HVPE 成長した結晶中では、転位は初期のファセット面で水

平に折れ曲がり、隣接する成長部に集中し、その他の領域では転位は HVPE 成長層の界

面から約 5 µm の厚さの領域に集中している56)。表面付近での貫通転位密度は下地の

MOVPE 層で 109 cm-2以上であるのに対し、約 6 x 107 cm-2まで低減する。MOVPE 法に

よる選択成長の微細構造は Hiramatsu らにより詳細な検討がされている57)。基板の成長

領域をドットパターンやストライプパターンで制限すると GaN は自己形成原理により

ファセットで囲まれた多面体構造をとる。図 1.4 はサファイア上 GaN にストライプマ

スクパターンを形成し、再成長した結晶の成長雰囲気依存性である。<11-20>方向にマ

スクパターンを形成した場合は成長条件にはほとんど依存せず、GaN は(0001)面を上面

にし、{1-101}面ファセットを有する台形構造となり、<1-100>方向にマスクパターンを

形成した場合、(0001)面を上面にし、{11-22}面もしくは{11-20}面ファセットを有する

構造をとり、成長条件によってその構造が顕著に変化する。このファセットに転位が到

達すると屈曲し、ELO 成長することで界面に発生する void に到達し、ループを形成す

ることで効率的に転位を低減することが可能となった 57)。FACELO と呼ばれるこの手

法の優れた点は成長条件によって精度よく形状や転位の伝搬特性を制御できる点にあ

る。低温下で GaN を成長すると三角形の断面形状をとり、開口部から伝搬した転位は

ファセットにより水平方向に曲げられる。次に高温下で成長すると GaN は横方向に伝

搬し、隣接する結晶と会合し、転位は会合部にできた空隙に終端される。このプロセス

により下地 GaN 結晶が 6 x 108 cm-2であったのに対し表面では 106 cm-2まで低減してい

る。この手法は薄膜で低転位結晶を得ることができるため、そのまま LD 構造作製へ利

用することができる58)。 

またこのファセットを利用した光デバイスについても検討されている59)が、気相成長

における立体構造はリッジ成長やファセットにおける膜厚不均一や混晶組成の不均一

といった問題があるため、デバイスへの応用には解決すべき問題が多い。Si 上に SiO2

等のマスクパターンを形成し、GaN を選択成長した際にもこの構造を作製することは可

能であり、(111)Si 上に<110>方向ストライプマスクパターンを作製した場合には{1-101}

ファセットを、90 度回転した<211>方向にストライプマスクパターンを作製した場合に

は{11-22}, {11-20}ファセットを得ることができる60)。 
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1.4.2  Si 微細加工技術と GaN 選択成長技術への適用 

 シリコンの微細加工技術は 1958年の J. Kilbyの集積回路の発明61)を機に LSIの高集積

化を目的として日々進歩してきた。この微細加工技術は光リソグラフィーに加えて電子

ビームリソグラフィー、イオン注入、集束イオンビーム技術、ドライエッチングやウェ

ットエッチング等の材料プロセスの諸技術である。これらのうちエッチングの形状をよ

り精密に制御するために異方性エッチング技術が開発されている。異方性エッチングは

ドライならびにウェットエッチングで実現できるが、ウェットエッチングは結晶の面方

位によりエッチング速度が顕著に異なるため特定の面を形成するのに適している。代表

的な異方性をもつウェットエッチング液には KOH62)、EDP63)、NaOH63)、CsOH64)、

NH4OH65)、ヒドラジン66)、TMAH67)などがある。この中でも KOH 溶液は他の溶液に比

べて危険性が低いため、扱いやすい、入手しやすい、エッチング速度が大きいという特

徴を持っており最も広く使われている68)。表 1.4 にエッチング速度の面方位依存性を示

す。このように KOH エッチングでは Si の<111>方向において他の方向より一桁以上低

いエッチングレートを示すため、Si に KOH 処理を施すと Si(111)面がエッチングストッ

プ面となり安定して形成される。 

図 1.4 ストライプマスクパターン上に選択成長したGaNの成長条件に対するフ

ァセット構造の変化 ((a):<11-20>方向、(b):<1-100>方向)57) 

(a) (b) 
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表 1.4 エッチング速度の面方位依存性 (KOH 34 wt%, 70οC)62) 

 

 

 

 

 

 

 

 

異方性エッチングで安定となる Si(111)面は三回対称の原子配置をとるためウルツ鉱

の六回対称と整合性が良く GaN など窒化物半導体のエピタキシャル成長が可能な面で

ある。このとき面内のエピタキシャル関係は図 1.6 に示すように GaN の<1-100>方向と

Si の<112>方向が平行に、<11-20>方向と Si の<110>方向が平行になることから基板の面

方位とエッチングで形成される{111}ファセットの角度、ストライプパターンの方向を

考慮して選択成長すると、形成される GaN の低指数ファセットが基板表面と平行する

ことが可能となる(図 1.6(b) ~ (e))。Honda らは(001)Si の結晶軸が 7 度傾斜した基板を溝

加工し、{111}ファセットから斜めに GaN を選択成長することで GaN の(1-101)ファセ

ットを表面と平行にしたストライプを得ることに成功し、隣り合うストライプを結合す

ることで一様な(1-101)面結晶を作製することに成功した 51)。この手法で作製した

(1-101)GaN では、基板との界面から発生する転位は選択成長により接触面積が低減され

ており、また成長初期においてファセットに曲げられて(0001)面と平行方向に転位が伝

搬し、低転位領域が形成されている(図 1.5)。CL 観察より表面に現れる暗点密度は 108 

cm-2程度と(111)Si 基板上(0001)GaN と比較して 2 桁程度転位が低減されている69)。以上

のことから加工溝からの選択成長は高品質な半極性、無極性 GaN 結晶が得られる手法

であると言える。図 1.6(c), (d), (e)に示すように加工 Si 基板を用いた選択成長法は

(1-101)GaN以外にも様々な面方位を有するGaN結晶を得ることが原理的に可能である。

しかしながらこれらの基板上に溝加工を施すと{111}面の他に(11x)面が形成され、これ

は GaN の成長面になりうる70,71)。 

Orientation 
ijk 

Etching rate 
(μm/min) 

Etching rate ratio 
<ijk>/<111> 

001 0.629 74 

110 1.292 151 

211 0.983 115 

311 1.065 125 

111 0.009 1 
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<0001>GaN 
<111>Si 

 

<1-100>GaN 
<11-2>Si 

 <11-20>GaN 
<1-10>Si 

 

図 1.6 (a)(111)Si 基板上に成長した GaN と Si の結晶軸を<11-2>方向および

<1-10>方向に傾けた加工基板と成長した GaN 結晶の結晶方位の関係 

(e) (110)Si (d) (113)Si 

(c) (112)Si (b) 7o-off (001)Si (a) (111) Si 

(d), (e) 
(b), (c) 

GaN 

g = [1-100] 
Si sub. 

0.5 µm g = [0002] 

GaN 

Si sub. 
0.5 µm 

(a) (b) 

図 1.5 回折ベクトル((a)g = [0002]、(b)g = [1-100]) における 
(1-101)GaN の断面 TEM 像 
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1.5 本研究の目的と本論文の構成 
 半極性面や無極性面は InGaN 系長波長領域の発光デバイスの効率向上として有望視

されており、高品質化が喫緊の課題である。本研究で用いる加工 Si 基板上 GaN 選択成

長法は FACELO の過程を含むため低転位結晶を得るために適した手法と言える。高品

質な半極性面、無極性面が得られれば現行のデバイスを凌駕する高効率光デバイスを実

現できる可能性がある。また Si 基板は大面積基板を安価で入手でき、伝導制御が容易

で縦伝導デバイスの作製が可能であることから、他の手法と比べてより高性能、大面積、

安価な III 族窒化物半導体デバイスの実現が期待される。半極性、無極性面の物性につ

いては未だ不明な点が多く、容易かつ安価でこれらの面方位結晶を作製する技術が確立

すれば物性解明にも大いに貢献できるため学術的な価値も高い。さらに選択成長法を用

いることで微小サイズのデバイスを集積できることから将来的にはシリコンフォトニ

クスや OEIC(Optical Electrical Integrated Circuit)など新規デバイスへの応用が期待される。 

これまでに加工 Si 基板上に(1-101)GaN の作製が可能となったが、Si の加工条件によ

りさらに異なるファセットを基板表面と平行とすることは原理的に可能である。そこで

本研究では Si 上 GaN 成長の可能性を広げるため、面方位の拡張として半極性面である

(11-22)GaN および無極性面である(11-20)GaN の作製を試みた。これらの結晶面は Ga 面

である(0001)面や N 面である(1-101)面とは異なり Ga と N どちらも取りうる両極性面で

ある。半極性 GaN や無極性 GaN は伝導性の制御が従来の面結晶と比べ検討が不充分で

ある。これらの結晶の作製が可能となれば面の極性による不純物の振る舞いの詳しい議

論が可能となり、伝導制御技術の詳細な特性解明に貢献できることが期待される。また、

(1-101)GaN 結晶は(0001)GaN と比べ転位の低減を図ることができたものの、依然として

108 cm-2程度の転位密度を有している。よってデバイス応用のためにはさらなる欠陥低

減技術の確立が必要不可欠である。そこで欠陥低減技術として選択再成長を試みること

でどこまで欠陥を減らすことが可能か検証した。上記の過程を経て Si 上 GaN の技術を

用いたデバイス応用に向けた InGaN 薄膜あるいは厚膜の結晶を試みた。 

 

 本論文は 7 章から構成されており、以下に各章の概要を述べ、研究の流れと本論文の

構成について図 1.7 にまとめる。 
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 第 2 章では本研究に用いた Si 基板の加工プロセス、MOVPE 装置の概略および典型的

な成長プロセスを示す。 

 第 3 章では半極性面である(11-22)GaN および無極性面である(11-20)GaN の作製を試

みる。基板加工の最適化を行い、成長雰囲気による成長モード、表面モフォロジーの変

化を検討し、転位伝搬のメカニズムについて議論する。さらに得られた結晶の結晶性お

よび光学的特性の評価を行う。 

 第 4 章ではさらなる欠陥低減方法について提案する。具体的には SiO2 マスクを用い

た選択再成長を適用し、加工基板上への成長法の特徴を利用した手法について検討し、

欠陥低減に最も有効な手法を提案する。 

 第 5 章ではマイクロファセット GaN 上への InGaN 系発光素子の作製に向けて、多重

量子井戸の成長を試み、その成長機構が与える成長膜の不均一性について考察を行い、

均一な膜を得るための成長条件の最適化について検討する。また得られた結晶について

PL を用いて発光特性の評価を行い、(0001)面上に作製した多重量子井戸との発光特性の

違いについて検討し、TEM を用いて高組成 InGaN 中に新たに発生する欠陥について評

価を行う。 

 第 6 章では(1-101)GaN 上へ InGaN 厚膜の成長を試み、結晶の格子緩和過程について

観察する。膜厚および In 組成を変えて緩和過程と結晶品質、表面モフォロジーの相関

について調べ、(1-101)InGaN の成長過程について評価する。 

 第 7 章では、本論文を総括し、残された課題と今後の展望について述べる。  
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発光効率を極限まで高めた 
緑色・黄色 LED 

自己形成ストライプ構造を利用した 
As-grown 型 LD、光・電子集積デバイス 

マイクロファセット GaN ストライプ上へ

の InGaN/GaN MQW の作製 (第 5 章) 
・成長機構の解明 
・均一な膜を得るための成長条件の最適化 
・発光特性、結晶品質の評価 
  

(1-101)InGaN 厚膜の作製(第 6 章) 
・格子緩和の観察 
・表面モフォロジーの観察 
・成長過程の観察 

(11-22)面 GaN の選択再成長による欠陥低減(第 4 章) 
・マスクパターン、下地パターンの最適化 
・欠陥の伝搬特性の解明 
   
  結晶の極限までの高品質化 
  デバイス応用に向けた指針決定 

半極性(11-22)面 GaN、無極性(11-20)GaN の作製技術の確立(第 3 章) 
・加工基板、成長条件の最適化 
・結晶性、光学的特性の評価 
   
  結晶の高品質化 
  (11-22)面 GaN/Si、(11-20)GaN/Si の成長機構解明 

無極性 GaN の欠陥低減技術の確立： 

将来展望： 

加工 Si 基板上半極性面、無極性面結晶成長技術の結晶面の拡張： 

As-grown 型 LD 構造の作製： 高品質 InGaN 結晶作製技術の確立： 

図 1.7 本研究の流れと本論文の構成 
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第2章  加工 Si 基板上への選択 MOVPE 成長 

2.1 はじめに 

 III 族窒化物半導体の結晶成長には主に異種基板を用いたヘテロエピタキシャル成長

が行われる。本研究では、大面積、任意の面方位の結晶を入手可能、高度な微細加工技

術を有する Si を成長用基板として用いる。Si 上の GaN 成長では格子不整合、熱膨張係

数差による歪のために高密度の転位やクラックが発生する問題があるが、選択成長によ

り改善することができる。この観点から見ても、加工 Si 基板の傾斜面からの選択成長

は結晶品質の向上が期待される。また結晶成長方法は、AlN を中間層を用いること、成

長速度を比較的遅くでき膜厚が制御しやすい、選択成長や ELO プロセスに適している

ことから MOVPE 法を用いた。 

 本章では、成長用加工 Si 基板の作製方法、MOVPE 装置の概略、典型的な成長プロセ

スについて述べる。 

2.2 基板加工プロセス 

 任意の面方位を持った Si 基板にパターニングを施し異方性エッチングを施すことで

この{111}面を斜面に形成することができ、GaN を選択成長させることで斜め方向に結

晶軸(<0001>軸)を持った結晶を作製することができる。このとき Si 結晶の対称性から、

GaN の<1-100>方向が Si 基板の<112>方向に、GaN の<11-20>方向が Si の<110>方向に対

応する(図 2.1)1)。またGaNの(1-101)面および(11-22)面は(0001)面に対し 62度および 58.4

度傾いていることから、ストライプの方位および成長面の角度を考慮し Si 基板の面方

位を選択することでファセットを表面と平行にすることが可能である。図 2.2 に用いた

基板の加工溝形状および面内方位関係を示す。基板表面と{111}傾斜ファセットのなす

角が GaN の低指数ファセット面とほとんど一致し、(a)8o-off (001)Si を用いることで

(1-101)面を、(b)(113)Si を用いることで(11-22)面を、(c)(110)Si を用いることで(11-20)面

を表面に形成することが可能である。また、KOH エッチングにより形成される溝は、

所望の{111}面以外に基板の面方位により底面の{11x}面、対面の{111}面にも GaN が成

長する恐れがある2)。加工(001)Si 基板を用いた選択成長では溝の両側面に GaN が成長 
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しうる{111}ファセットを形成するため、対面からの成長を抑制するために SiO2を斜め

方向に堆積することにより選択的にマスクを形成する方法を用いている3)。本研究にお

いても必要に応じて同様の手法を採用した。 

以下に成長用基板の作製方法を示し、模式図を図 2.3 に示す。 

(1) RCA 洗浄 

  2-プロパノール、アセトン、メタノールを用いた超音波洗浄により、基板表面の油

脂による汚れを除去する。次に、フッ酸(HF)で 5 分間洗浄し、基板表面の自然酸化膜

8o-off (001)Si 

(111)面 

 (113)Si 

(1-11)面 

 (110)Si 

(1-11)面 

[110] 

[-110] 

[001] 

62.74o 58.5o 90o 

[21-1] 
[113] 

[1-11] 

[-112] 
[110] 

[4-71] 

(a) (b) (c) 

図 2.2 様々な Si 基板上に加工溝を施した時の溝形状および面内方向 

((a)8o-off (001)Si、(b)(113)Si、(c)(110)Si) 

[11-2]Si 
[1-100]GaN 

[1-10]Si 
[11-20]GaN 

 [111]Si 
[0001]GaN 

(a) 

(b) 

(a) 

(b) 

図 2.1 (111)Si 基板と(0001)GaN の結晶方位の関係と、ストライプマスクパターン

上に選択成長した GaN の SEM 像((a)[1-10]Si方向、(b)[11-2]Si方向) 
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の除去を行った。 

(2) SiO2スパッタリング堆積 

洗浄した Si 基板表面に RF スパッタ装置により SiO2膜を堆積した。膜厚は約 70 nm

とした。 

(3) HMDS 処理・レジスト塗布 

まず HDMS 処理の前に塩酸(HCl)を用い、基板表面に付着した水分を除去した。堆

積させた SiO2 膜は親水性であるので、親油性であるレジストの剥離防止、また、密

着性を高めるため OAP をスピンコートした後、75℃で 15 分ベーキングを行い定着さ

せた。その後、ポジ型レジストである OFPR(粘性：8cp)をスピンコートし 90℃で 30

分間プリベークを行った。 

(4) 露光・現像 

紫外線露光装置(λ = 365 nm)を用いて、ガラス板に作製されたストライプパターン

をコンタクト露光法で露光した。露光した基板を現像液(NMD3)で現像を行い、直ち

に純水でリンスし 120℃で 30 分間ポストベークを行った。マスクパターンはストラ

イプパターンを用いた。ストライプ方向は Si<112>と等価な方向とし、GaN の<1-100>

方向に対応させた。 

(5) SiO2エッチング・レジスト除去 

バッファードフッ酸(NH4HF3 ：8.6％)に約 2.5 分浸し、SiO2 膜のエッチングを行っ

た。現像によりレジストを除去した部分のみ SiO2 をエッチングすることができるの

で、SiO2のマスクパターンを作製できる。エッチング後、不要となったレジストを有

機溶剤による超音波洗浄により除去した。 

(6) KOH エッチング 

上記の行程で露出したマスクパターンのうち、Si 露出部を KOH 水溶液によりエッ

チングを行った。エッチングの開始を均一に行うために NMD3 液に室温で 1 分間浸

し、不要なレジストを除去し、Si をわずかにエッチングした。その後純水でリンスし

た後に 40οC、25 wt％の KOH 水溶液に浸した。深さ方向のエッチング速度は約 200 

nm/min で、浸す時間を変化させることによりエッチング深さを制御した。また KOH

エッチングの異方性により Si(1-11)面を溝側面に形成させた。エッチング後は即座に

純水でリンスした。 
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(7) 斜め方向スパッタリング 

KOH エッチング後に形成される面は所望の Si{111}面の他に、対面の対称面や底面

に基板の方位面が形成される。これらの面は GaN の成長面となりうるため、選択成

長を阻害する可能性がある。これを防ぐ方法として斜め方向に SiO2 のスパッタリン

グあるいは EB 蒸着を行った。基板をチャンバーに取り付ける際に、導電性を有する

銅板を試料台とし、KOH エッチングした基板を銅板の上に置き、スパッタリングを

行った。ストライプに対し垂直方向に基板を傾斜させ、GaN の成長面がターゲットか

ら見て被覆されるように角度θを設定した。傾斜角は(113)Si でおよそ 60 度、(110)Si

で 30 度程度である。SiO2の膜厚は 70 nm とした。斜めスパッタリングを行った場合、

回り込みにより被覆される部分にもわずかに SiO2 が堆積するため、成長直前にバッ

ファードフッ酸に数十秒程度浸し除去した。 
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図 2.3 Si 基板加工プロセス 

(a) Si 基板洗浄 

(b) SiO2スパッタリング 

(c) フォトリソグラフィー、BHF エッチング 

(d) KOH 異方性エッチング 

EB or Sputtering SiO2 deposition 

(e) SiO2 斜めスパッタリング/EB 蒸着 
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2.3 有機金属気相エピタキシャル成長法(MOVPE 法)の特徴 

 III 族窒化物半導体の結晶成長ではその難しさゆえ様々な手法が試みられている。結

晶成長はバルク成長と薄膜成長に大きく分類され、バルク成長には HVPE 法4)、Na-flux

法5)、安熱法6)、昇華法(AlN)などが挙げられる。薄膜成長は MOVPE 法7)、MBE 法8)が代

表的であり、近年では HVPE 法9)や III 族を金属ターゲットとしてレーザやプラズマをパ

ルス照射して結晶を堆積するパルスレーザ堆積法(Pulsed Laser Deposition : PLD10,11))や

パルススパッタ堆積法(Pulsed Sputtering Deposition : PSD12,13))なども薄膜成長として試み

られ、良好な結晶が得られている。これらのうち、本研究で用いる MOVPE 法の特徴を

以下に列挙する。 

(1) III 族原料として有機金属化合物、V 族原料として NH3として用いる。気体を原料と

しているため成長速度、混晶組成比はガス流量で制御可能である。 

(2) 成長に用いる原料の選択はエアバルブやソレノイドバルブで制御可能であるので多

層構造の選択が容易である。また急峻な界面が形成可能である。 

(3) 原料は基板表面上部の対流層から気相中を拡散することにより表面に供給されるた

め他の手法と比べ選択成長に優れている。 

(4) 成長速度は~3μm/h 程度でありデバイス作製(~数 μm/h)に適した成長法である。 

(5) 面内均一性が良く、大面積あるいは多数枚成長が可能である。 

気相ガスを成長用原料とした結晶成長法では原料は表面拡散に加えて気相中でも拡

散するため MOVPE 法は MBE 法と比べて原料の拡散長は長い。そのため MOVPE 成長

は数 μm 程度の選択成長においては適している。以上のことから本研究では MOVPE 法

を用いた。 

2.4 MOVPE 装置の概略 

 本研究で用いた大気圧横型 MOVPE 装置(名古屋大学 3 号機)および減圧横型 MOVPE

装置(日本 EMC 製、減圧横型 MOVPE 装置 GRC-210：名古屋大学 4 号機)の概略につい

て説明する。 

 図 2.4 に大気圧横型 MOVPE 装置(名古屋大学 3 号機)の概略図を示す。本装置では III

族の供給源として TMA、TMG を用い、V 族原料として純度 5N の NH3ガスを用いてい

る。キャリアガスには精製装置により純化させた H2 ガスおよび N2 ガスを用いている。
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有機金属化合物は液体の状態で容器に密封されており、この容器にキャリアガスをバブ

リングすると飽和蒸気圧分だけ気体状の有機金属化合物を取り出すことができ、反応炉

に供給することができる。原料ガスの供給は原料の飽和蒸気圧の関係から温度によって

変化するため、TMG、TMA、EtCp2Mg をシリンダ内で恒温層により一定の温度に保ち、

流量はマスフローコントローラー(Mass Flow Controller : MFC)によって制御されたキャ

リアガスを流入することにより決定付けられる。キャリアガス及び原料元はバルブによ

って手動で制御しており、III 族においてはエアバルブで有機金属化合物へのラインと

バイパスラインを切り替えることができ、また原料のリアクターラインとベントライン

の切り替えもエアバルブによって制御している。III 族、V 族はリアクター内のフロー

チャネルに至るまで分離しており、基板付近において合流させる。またフローチャネル

の周囲に水素ガスを流している。これはフローチャネルの外への原料漏れを防ぐためで

ある。配管内はロータリーポンプおよびターボ分子ポンプを用いて真空引きすることが

でき、成長前およびベーキング処理の前に配管内に進入した空気等の不純物を取り除く

ため最大で 10-5 torr 程度まで真空にすることができる。基板は SiC コーティングしたグ

ラファイトサセプタ上に置かれ、サセプタを高周波電源 (400kHz、6kW)により誘導加

熱することで昇温が行われる。温度はサセプタ直近に導入された熱電対によって測定さ

れ、電源部にフィードバックされる。リアクターの周りには冷却水が流されており、反

応路外への熱の漏れを防いでいる。リアクター及びベントラインを通過した原料はトラ

ップを通して排気される。成長可能な最大基板サイズは 10 mm x 14 mm である。 

 減圧横型 MOVPE 装置は名古屋大学 4 号機(日本 EMC 製、減圧横型 MOVPE 装置 

GRC-210)を用いた。配管については図 2.4 とほとんど同様であるため割愛し、反応炉

について説明する。図 2.5 に減圧横型 MOVPE 装置の反応炉の概略図を示す。反応炉は

大気圧装置と同様に横型であるが、成長面を下向きになるように基板を配置し、基板の

下側を原料が流れるフェイスダウン式の装置となっている。反応炉上部にカーボンヒー

ターが 3 本設置され抵抗加熱により均熱板を加熱する装置となっており、ヒーターから

発する熱は SiC コーティングされたカーボン材の均熱板を通じて基板裏面に伝導され

る。ヒーター温度は直近の熱電対によって一定に保つことができるが、ヒーター部と基

板部では数百度の温度のずれが生じるため、基板直下の観察窓に設置されているパイロ

メーターにより基板温度を測定することにより成長温度を決定している。また基板は最
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大で 2 インチまで成長可能であり、基板の面内均一性を向上させるために基板の自転(0 

~ 15 rpm)が可能になっている。成長炉からの排気はドライポンプで排気され、コンデン

サバルブおよび排気側に流すN2ガスの流量を制御することで 50 torr ~ 600 torr まで反応

炉の圧力を制御することができる。 

  

 

 

 

V 族 
III 族 
Sub 

均熱板 

サセプター 

ヒーター x 3 

排気 

 

図 2.5 MOVPE４号機の反応炉の概略図 
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図 2.4 MOVPE 3 号機の装置概略図 
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2.5 典型的な成長プロセス 

 本研究では成長用基板に Si を採用している。典型的な成長シーケンスを図 2.6 に示

す。Si は正四面体構造であるため通常六方晶の成長は起こらないが、(111)面が三回対

称のダングリングボンドを持ち、GaN の(0001)面と対称性がよく一致するため結晶成長

が可能である。Si 上に GaN を結晶成長させる場合、Ga と Si が反応して融解してしま

うため、直接成長させることができない (メルトバックエッチング)14)。このメルトバッ

クエッチングを防ぐために AlN 中間層を高温にて成長させ、Ga と Si を空間的に分離す

ることではある程度回避することができる15)ため、AlN を中間層として用いた。また Si

は極性を持たないため、成長した窒化物結晶は III 族極性、V 族極性どちらも取りうる。

III 族極性として安定させるには成長開始時に III 族原料を先に供給することが必要とさ

れており、本研究では AlN 成長開始前に 5~12 秒程度 TMA を供給した。また Si 上の

AlN 層は 200 nm 以上成長させると格子不整合または熱膨張係数差によりクラックが発

生するため16)、本研究では AlN 中間層の膜厚は 100 nm 程度とした。その後 GaN を選択

成長させるが、成長過程にはストライプ形成、ストライプ結合の過程を含んでおり、ス

トライプ形成時には均一に GaN を成長させるために比較的高温で成長した。ストライ

プ結合後はメルトバックエッチングを避けるために温度を 20 oC ~ 30 oC程度下げて成長

を行った。Si 上に GaN を厚く成長すると格子不整合や熱膨張係数差によりクラックが

発生しやすいため、クラックが発生しない程度の膜厚で成長を終了した。成長終了後は

N の脱離を防ぐために 500oC まで NH3を供給した。 
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2.6 まとめ 

本章では、本研究における基板加工プロセス、成長方法および典型的な成長プロセス

について述べた。2.2 節では Si 基板の加工プロセスについて述べた。2.3 節では一般的

な窒化物薄膜成長法の特徴を挙げ、本研究で適用した MOVPE 法の特徴を述べた。2.4

節では本研究で使用した大気圧横型 MOVPE 装置、減圧横型 MOVPE 装置についての概

略を示した。2.5 節では Si 基板上 GaN 成長の典型的なプロセスについて述べた。 
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図 2.6 Si 基板上 GaN 結晶の典型的な成長シーケンス 
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第3章  半極性・無極性 GaN の MOVPE 選択成長 

3.1 はじめに 

 異方性エッチングを利用して(001)Si 基板に Si {111}ファセットを有する溝を形成し、

GaN を選択成長させることで結晶軸の傾いた GaN 結晶の作製が可能である。成長用基

板に(113)Si、(110)Si、8o-off (001)Si 基板を用い{111}ファセットから GaN を成長すると

(11-22)、(11-20)、(1-101)ファセットをそれぞれ基板表面と平行にすることができる。こ

れらのファセットは(0001)GaN 上のストライプ選択成長時に形成しうるファセットで

あるので優れた平坦性が期待できる。これらのうち(1-101)面は最も安定した面である。

これは<11-20>方向ストライプパターンやドットパターン上に(0001)GaN を選択成長し

た際に広い条件で{1-101}ファセットを形成することからも予測でき1,2)、実際に作製し

た試料の表面粗さの RMS 値は 0.20 nm と良好な値が得られている3)。一方で<1-100>方

向ストライプパターン上に(0001)GaN を選択成長すると安定するファセットが成長条

件により変化しうることから準安定的な面であると予測される 1)。成長中に伝搬する転

位はファセットによって曲げられるため、選択成長における結晶の形状は結晶品質にも

大いに影響を与えうる。そのためさまざまな面方位の結晶に対して成長条件が与える成

長中のファセット形成過程、転位伝搬特性の変化を調べることは良好な膜を得るために

非常に重要であると言える。 

本章では、半極性(11-22) GaN および無極性(11-20)GaN の作製を試みる。まず、選択

性の良い結晶を得るために基板加工条件の最適化を行った。最適化した基板を用いて

GaN 成長時の成長雰囲気(V/III 比、成長圧力、成長温度)を変えた時に成長するファセッ

トがどのように変化するか、転位の伝搬経路がどのように変化するかを詳しく調べた。

結晶評価には走査電子顕微鏡(Scanning Electron Microscopy : SEM)観察により結晶の形

状およびモフォロジーの評価、原子間力顕微鏡(Atomic Force Microscopy : AFM)により表

面平坦性を評価し、電子線励起による試料からの発光(Cathodeluminescence : CL)により

転位の伝搬特性の評価および光学的特性の評価を行った。 
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3.2 (113)Si 基板上半極性(11-22)GaN の選択成長 

3.2.1 基板加工条件の最適化 

 マスク幅 5 µm、ウィンドウ幅 5 µm のストライプパターン上に KOH エッチングによ

り 500 nm の溝を形成し GaN を選択成長した。試料の断面 SEM 像および模式図を図 3.1

に示す。基板最上面は SiO2膜で覆われているため GaN 結晶は成長しなかったが、溝内

において両側面および底面より成長している様子がみられた。(113)Si に KOH エッチン

グした時に形成される溝は{111}面を両側面に、(113)面を底面として形成される。Si 上

に GaN を選択成長する場合、Si{11x}面はすべて成長面であるため4)、溝内のすべての

面が成長面となり、結晶軸の異なる GaN が成長してしまう。(001) Si 上に(1-101)GaN を

成長する際には SiO2を斜め方向にスパッタリングする方法が有効であったが5)、(113)Si

基板においては所望の成長面に対して対面側は鋭角の溝となっていることから十分な

SiO2膜が堆積せず、良い選択性が得られなかった。そこでストライプの溝幅および溝深

さを変化させて選択性向上策を検討した。図 3.2 に溝幅および溝深さを変化させて GaN

を成長した試料の断面 SEM 像を示す。溝が浅く幅が広い加工条件においては両側面お

よび底面から GaN が成長していたものが、溝を深くすることにより底面から成長した

GaN 結晶はみられなくなった。また溝の幅を狭くし 2 µm とすると対面からの GaN 結晶

も減少した。さらに溝の幅を狭くし 1 µm とすると所望の成長面以外の面からの成長は

見らず、選択性の良い結晶の作製に成功した。 

 

2 µm 
(113) Si 

GaN 

(a) (b) 

図 3.1 加工(113)Si 基板上に GaN を選択成長した試料の 

(a)断面 SEM 像および(b)試料模式図 
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選択性が向上した理由について考察を行う。MOVPE成長は気相成長であることから、

成長に寄与する原料化学種は(1)気相拡散、(2)表面拡散の二つの過程を経て結晶化する。

これらのうち表面拡散過程は結晶表面に吸着した原料種が成長雰囲気(成長温度、V/III

比、III 族供給量など)により影響を受け、吸着あるいは脱離するバランスが変化するこ

とで各面の成長速度が変化することがある。しかしながら今回の場合は成長条件を変化

させていないことと、成長面は等価な面であることから表面拡散による効果とは考えに

くい。気相拡散は原料供給時の基板形状によって変わる。基板が立体的な構造をとる場

合、図中における溝の右側面は基板面に対し下向きの斜面となっており、下向きの斜面

には供給されにくい。それに対し所望の成長面である左側面は上向きの斜面となってお

り、右側面に比べ原料は拡散しやすい。溝幅を狭くしたことで溝内に拡散した原料は供

給されやすい左側に優先的に供給されたものと考えることができる。また底面において

は溝を深くすることにより原料が到達しづらくなったものと考えることができる。気相

GaN 

2 µm 

(a) 幅 5 μm/マスク 5 μm/深さ 0.5 μm  

2 µm 

(b) 幅 5 μm/マスク 5 μm/深さ 2 μm  

2 µm 

(c) 幅 2 μm/マスク 1 μm/深さ 2 μm 

2 µm 

(d) 幅 1 μm/マスク 1 μm/深さ 2 μm 

図 3.2 加工パターンの異なる(113)Si 基板上に GaN を 
選択成長させた試料の断面 SEM 像 
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拡散場はリッジ成長の原因となっている6)が、今回の場合は選択成長への寄与に繋がっ

た。以上より、深く狭いストライプ溝加工を施した(113)Si に GaN を成長させることで

選択性のよい(11-22)GaN が得られることが定性的に分かった。原料拡散の拡散長は温度

により変化するため、拡散長と結晶サイズとの関係を詳細に調べ、定量的な評価により

選択性向上の根拠を与えることが今後の課題となる。 

3.2.2  NH3流量が結晶に与える影響 

 <1-100>方向のストライプパターン上に GaN を成長する際、成長条件によって安定し

て形成されるファセットが顕著に変化する 1)。そのため平坦な結晶を得るには(11-22)面

が安定となる条件を模索する必要があると考え、本項では V/III 比依存性を検討した。

成長条件を表 3.1 に示す。成長には 3 号機(大気圧成長炉)を用いた。GaN の結晶成長は

V 族過多の条件で行われ III 族の供給量により成長レートがほぼ決定されるため、V/III

比は TMG を 14.4 µmol / min で一定とし、NH3の流量を 0.5 slm (V / III ratio : 1550)または

1.5 slm (V / III ratio : 4650)で成長した。また成長過程を観察するため、成長時間を10 min、

20 min、30 min とし、SEM 観察によりモフォロジーを観察した。 

図 3.3 及び図 3.4 に成長後の表面および断面 SEM 像を示す。成長時間 10 min では

GaN はストライプを形成しており、部分的にストライプが結合していた。成長時間をさ

らに延ばした 20 min、30 min では隣り合うストライプが結合し、(11-22)面を上向きとし

た一様な結晶を得ることができた。表面 SEM 像からストライプ形成時には(11-22)面が 

 

表 3.1 成長条件表 

 AlN GaN (stripe) GaN (coalesced) 

TMA (μmol/min) 3.83   

TMG (μmol/min)  14.4 14.4 

NH3 (slm) 1 0.5, 1.5 0.5, 1.5 

V/III ratio 11656 1550, 4650 1550, 4650 

Pressure (torr) 760 760 760 

Growth Temp. (οC) 1120 1080 1060 

Process Time (min) 10 10 20 
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平坦に形成されているが、結合すると凹凸が発生した。成長時間 20 min、30 min では表

面モフォロジーは V / III 比により大きく異なった。V / III 比が 4650 と高い条件ではス

トライプ方向に激しい凹凸が形成されており、成長時間を 20 min から 30 min へと延ば

してもこの凹凸を保ったまま成長し、平坦な結晶が得られなかった。これに対してV / III

比が 1550 と低い条件ではストライプが結合した後、成長時間を増やすほど平坦性が向

上する傾向が見られた。ストライプ結合時の平坦性には大きな差異は見られなかったこ

とから、結合後の成長雰囲気の結晶面の安定性がこの平坦性の違いを決定づけていると

考えられる。高 V / III 比の条件化では窒素面が安定して形成されることにより{1-10x}

ファセットと見られる面が表面を支配している。低 V / III 比ではストライプが結合する

時点では部分的に{1-10x}ファセットが見られるものの、成長時間を延ばすことで

(11-22)面が形成されて表面は平坦になった。よって V / III 比を低く設定することにより

(11-22)面が平坦な結晶を得ることができることがわかった。 

 

2 µm 

2 µm 

2 µm 

2 µm 

2 µm 

2 µm 

10 min 30 min 20 min 

図 3.3 V/III 比 4650 で GaN を(a)10 分、(b)20 分,(c)30 分成長した 

試料の表面 SEM 像(上段)および断面 SEM 像(下段) 
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また、V / III 比や窓幅が異なる場合、基板と接触する GaN の成長領域に違いが見られ

た。V / III 比および窓幅による GaN の接触面積を比較した結果を図 3.5 に示す。成長領

域は窓幅に依存し、窓幅が広いほど成長領域は広くなる傾向があった。これは GaN の

初期成長の際に溝を被覆するまで GaN は溝内に成長するため、溝幅が広い場合、成長

領域は広くなる。また V / III 比は高くなるほど成長領域が広くなった。選択成長では V 

/ III 比が高くなるほど横方向成長が促進されることを反映している。 

次に、基板との接触面積の違いによる転位伝搬の違いを検討した。基板の溝幅を変え

Window width 

Growth area 

図 3.5 加工ウィンドウ幅および V/III 比と GaN 成長領域の関係 
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2 µm 

2 µm 

2 µm 

2 µm 

2 µm 

2 µm 

(a)10 min (c) 30 min (b) 20 min 

図 3.4 V/III 比 1550 で GaN を(a)10 分、(b)20 分,(c)30 分成長した 
試料の表面 SEM 像(上段)および断面 SEM 像(下段) 
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ることで接触面積を変化させ、溝幅が 1 µm、2 µm の試料において表面に伝搬する転位

の観察を行った。また溝幅 1 µm では V/III 比を 1550、溝幅 2 µm では 4550 とすること

で成長領域をより変化させている。作製した試料の SEM 像および対応する領域の CL

像を図 3.6 に示す。表面 CL 像より見られる暗点は転位を反映しており、暗点密度は溝

幅 2 µm で約 7 x 108 cm-2、溝幅 1 µm の試料において約 4 x 108 cm-2であり、(111)Si 上

(0001)GaN と比べ 1 ~ 2 桁程度低い転位密度7)であるものの 2 つの試料で明らかに転位密

度に違いが見られた。断面 CL 像からの発光は基板下部においてははっきりと確認でき

ず、これは結晶下部において高密度の転位を有していることを示している。ストライプ

結合領域においては暗線のほとんどが<0001>軸と垂直方向に伝搬していた。これは選択

成長の際にファセットを形成しながら成長し、転位がファセットによって曲げられすべ

り面である(0001)面に沿って伝搬したものと考えられる。溝幅 2 µmの試料においては、

基板との接触面積が広いためより多くの転位が発生し表面に伝搬するため、転位の少な

い結晶を得るには溝幅の狭い加工を施し、低 V / III 比の条件下で成長するのがよいと言

える。 

3.2.3 成長圧力が結晶に与える影響 

選択成長中に形成するファセット形状は成長圧力によっても顕著に変化する。そこで

本項では成長圧力が結晶に与える影響について検討を行った。成長圧力は 100 torr、300 

torr、500 torr、760 torr と変化させ、100 torr から 500 torr までは 4 号機(減圧成長炉)を用

(a)溝幅 : 2 µm (b)溝幅 : 1 µm 

図 3.6 (a)溝幅 2 µm, (b)溝幅 1 µm で成長した試料の表面 SEM 像、断面 SEM 像

およびそれぞれのパンクロ CL 像 

4 µm 2 µm 4 µm 2 µm 

4 µm 2 µm 4 µm 2 µm 
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い、760 torr は 3 号機(大気圧成長炉)を用いた。装置による結晶の特性の影響は圧力以外

に不純物取り込み量の違いが懸念されるので考慮しなければならない。3 号機はグロー

ブボックスを設けていないため、残留空気による O などが結晶にドープされやすい。4

号機はカーボンヒーターを用いているため C がより混入されやすい。成長条件を表 3.2、

表 3.3 に示す。V / III 比は前項の結果より低い値を採用し、装置の都合により減圧炉で

は 250、大気圧炉では 600 とした。成長温度はストライプ形成時は 1080οC、ストライプ

結合後はメルトバックエッチングを避けるため 1040οC とした。 

成長後の表面および断面 SEM 像を図 3.7 に示す。表面 SEM 像より平坦性を比較する

と、成長圧力が高いほど平坦性は向上する傾向が見られた。一方、成長圧力が低い条件

においては明らかな平坦性の悪化が見られ、100 torr においては表面には(11-20)面と 

 

 AlN GaN GaN 

TMA (μmol/min) 3.83   

TMG (μmol/min)  14.4 14.4 

NH3 (slm) 1 0.25 0.25 

V/III ratio 11656 600 600 

Pressure (torr) 760 760 760 

Growth Temp. (οC) 1120 1080 1040 

process time (min) 10 10 20 

 

 AlN GaN GaN 

TMA (μmol/min) 11.5   

TMG (μmol/min)  200 200 

NH3 (slm) 0.2 1.1 1.1 

V/III ratio 775 250 250 

Pressure (torr) 100 100 ~ 500 100 ~ 500 

Growth Temp. (οC) 1180 1080 1040 

process time (min) 10 10 20 

 

表 3.2  3 号機(大気圧炉)における成長条件 

表 3.3 4 号機(減圧炉)における成長条件 
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(0001)面が形成された。断面 SEM 像より、100 torr および 300 torr の試料においてスト

ライプ結合部に空洞部が形成されているのが分かった。300 torr ではこの空洞部により

ある程度の膜厚までストライプを保っており、途中からストライプが結合し一様な結晶

が得られたが、100 torr においてはこの空洞を保ったまま成長が進み、最後まで結合し

なかった。これは成長圧力の変化より、成長モードが変化したためであると考えられる。

(0001)GaN のストライプ選択成長では、成長圧力が高い条件において<0001>方向の成長

レートが速く、<11-22>方向の成長レートが低くなるため{11-22}ファセットが安定して

形成される 1)。成長圧力を低くすると<0001>方向の成長レートが低くなり、(0001)面お

よび{11-20}面が安定して形成される。そのため本実験においても成長圧力が低い条件

になるほど(0001)面や{11-20}面が安定して形成されるようになり、表面平坦性が悪化し

たものと考えられる。以上の結果から、低 V/III 比かつ成長圧力が高い条件において平

坦な(11-22)GaN が得られると結論した。 

 次に、成長圧力の違いによる転位伝搬の様子を評価した。成長圧力 100 torr ではスト

ライプは結合せず(11-22)面は得られなかったため、300 torr、500 torr、760 torr で作製し

た試料において比較を行った。図 3.8 に表面 SEM 像および対応する領域の表面 CL 像

を示す。先に述べたように、表面 SEM 像より平坦性は成長圧力が高いほど良くなって

いるが、暗点密度は 300 torr の試料で 1 x 108 cm-2、500 torr の試料で 3 x 108 cm-2、760  

2 µm 

2 µm 

2 µm 

2 µm 

2 µm 2 µm 

2 µm 

(a) 100 torr (b) 300 torr (c) 500 torr (d) 760 torr 

図 3.7 成長圧力(a) 100 torr, (b) 300 torr, (c) 500 torr, (d) 760 torr で成長した

(11-22)GaN 結晶の表面 SEM 像(上段)および断面 SEM 像(下段) 

2 µm 
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torr の試料で 4 x 108 cm-2と成長圧力が低いほど減少した。この原因を調べるために断面

CL 観察を行った。図 3.9 に断面 SEM 像および対応する領域の断面 CL 像を示す。断面

CL 像より見られる暗線は圧力 500 torr と 760 torr の試料において c 面に対し平行に伝搬

しているが、300 torr では暗線は c 軸方向にも見られた。この転位の伝搬方向の違いは

ストライプ形成時の成長モードの違いによると考えられる。300 torr および 760 torr で作

製した試料の転位伝搬特性を図 3.10 に示す。成長圧力が高い場合には(11-22)面を形成

し、成長圧力が低い場合は(0001)面および(11-20)面を形成する。基板との界面より発生

した転位は斜面の{11-22}ファセットに到達すると曲げられて伝搬方向が変化する。減

圧成長においては{11-20}面や(0001)面を形成しながら成長が進むため、成長圧力が高い

場合に比べ転位は曲げられにくい。300 torr においては{11-22}面も同時に形成するため

一部曲げられた転位を示す暗線が見られるが、図 3.9(a)において点線で囲った領域にお

いて暗線は結晶の途中までしか見られず、上部に到達していなかった。この暗線が止ま

っている部分を断面 SEM 像と照らし合わせた結果、空洞部に対応することが分かった。

結晶内で空洞が形成されている箇所に転位が到達すると、ループ形成あるいは最表面で

終端されることにより結晶上部には伝搬しないため、表面 CL 像より見られる暗点密度

は低減したものと考えられる。<0001>軸方向に伝搬した転位も同様に空洞部に向かって

(a) 300 torr (b) 500 torr (c) 760 torr 

2µm 

2µm 2µm 2µm 

2µm 2µm 

 図 3.8 成長圧力(a)300 torr, (b)500 torr, (c)760 torr で成長した試料の 
表面 SEM 像および CL 像 
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伝搬している。これは傾斜成長のため、ストライプの上側と下側で原料供給量に差異が

生じ、上側の成長レートが高く、下側の成長レートが低くなっているためと考えられる。

このためストライプ間の空洞は(11-20)面と平行ではなく、やや上向きに形成されている。

以上の理由より、減圧成長により形成される空洞は転位の低減に効果的であるといえる。

一方で平坦性は 300 torr の条件では劣悪であるため、成長条件のさらなる最適化を要す

る。平坦性の向上には低 V / III 比で高圧条件が望ましいため、成長中に圧力を変化させ

る二段階成長によって改善が期待される。 

 

 

(a) (b) 

図 3.10 (a)300 torr および(b)760 torr で成長した試料における成長過程の模式図。

破線は成長中のファセット形状を、赤線は転位伝搬の様子を示す。 
 

2µm 

2µm 2µm 2µm 

2µm 2µm 

(a) 300 torr (b) 500 torr (c) 760 torr 

図 3.9 成長圧力(a)300 torr, (b)500 torr, (c)760 torr で成長した試料の 
断面 SEM 像および CL 像 
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3.2.4  (11-22)GaN の表面平坦性 

 作製した結晶のモフォロジーを AFM を用いて評価した。7 µm x 7 µm の範囲における

AFM 像を図 3.11 に示す。AFM 像からストライプ方向に 15 nm 程度の段差が見られ、

(1-10x)面が形成されていることによるものである。また<0001>方向と垂直な方向に複数

の線状の段差がみられた。これらはストライプ周期より細かい周期で現れており、c 面

に沿った方向を示し、積層欠陥によるものと思われる。7 µm x 7 µm における RMS 値は

2.2 nm であり、{1-10x}面を含まない 2 µm x 2 µm の領域では 0.5 nm であった。更なる

平坦性向上のためには更なる成長条件の最適化、および積層欠陥の低減が必要である。 

 

  

<0001>projection 

20 nm 

0 nm 

図 3.11 7 μm x 7 μm 領域の(11-22)GaN の AFM 像 
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3.2.5  (11-22)GaN の CL 発光特性 

 CL 測定により光学特性の評価を行った。大気圧において成長した試料(3 号機(大気圧

炉)を用いて成長)と 300 torr において成長した試料(4 号機(減圧炉)を用いて成長)を測定

し比較、検討を行った。4K 付近における CL スペクトルを図 3.12 に示す。358 nm(3.46 

eV)に非常に鋭い中性ドナー束縛励起子(D0X)からの発光がみられた。励起子の束縛エネ

ルギーは結晶の歪により変化するが、本研究で作製した GaN 結晶は Si との格子不整合

および熱膨張係数差により伸張歪を受けており、高エネルギー側にシフトしている。励

起子のピークの半値幅は大気圧で成長した試料で 14 meV、300 torr で成長した試料で 10 

meV であり、どちらも鋭いピークを示したが減圧成長の試料ほど半値幅は狭く、欠陥

低減による高品質化を反映したものと思われる。また 360 nm(3.44 eV) ~ 400 nm(3.1 eV)

付近に多数のピークが D0X ピークの肩となり現れた。360 nm ~ 370 nm 付近の発光の起

源については酸素に関与したドナー・バンド間遷移による発光や8)、積層欠陥に起因し

た発光9,10)など様々な報告がある。363 nm (3.41 eV)、372 nm (3.33 eV)、377 nm (3.29 eV)

に積層欠陥に起因した発光が報告されており、(001)Si 上に作製した(1-101)GaN におい

て、TEM 観察より見られる積層欠陥11)と CL 像より見られる発光の箇所がほぼ一致して

いることから 3)、本研究で作製した(11-22)GaN においても同じく積層欠陥に起因した発

光であると考えられる。これらのピークは励起子発光に比べ 1 桁～2 桁程度弱い発光で

あった。378 nm 付近にドナーアクセプター対(Donor-Acceptor Pair : DAP)発光が見られ、

388 nm、399 nm、410 nm にその LO フォノンを介した発光を伴っている。この欠陥か

らの発光や DAP 発光は減圧成長の試料においてより発光強度は小さくなっていた。減

圧成長の試料においてのみ 420 nm 付近にブロードな弱い発光を伴っているが、成長炉

や原料のメチル基(CH3)から供給された C に起因した深い準位によるものと思われる。

また 500 nm ~ 600 nm にイエローバンドの発光が見られ、どちらの試料においても D0X

発光より 3 桁程度低い強度を示した。これらの発光強度の違いは成長炉が違うため詳し

い議論は難しいが、積層欠陥からの発光強度の減少はストライプ界面の空洞による欠陥

の低減による効果を示していると思われる。励起子の発光が非常に強く、欠陥や DAP、

イエローバンドの発光が弱いことから作製した(11-22)GaN は光学的特性に優れた結晶

であるといえる。 

 それぞれの試料の D0X(358 nm)および積層欠陥のピーク(361 nm)の CL 像を図 3.13 に
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示す。どちらの試料にも高密度な転位がストライプの周期間隔でみられ、その間では転

位の少ない均一な発光がみられた。断面 CL 像より高密度な転位は大気圧成長では初期

成長時にファセットで曲げられた転位、減圧成長では<0001>方向に伝搬し空洞部で遮断

されなかった転位と推測される。また異なる領域より成長した結晶が結合しているため、

結合により新たに発生した転位の可能性も挙げられる。積層欠陥からの発光は高転位密

度の領域に見られたが、減圧成長の試料からは発光があまり見られず、断面 CL 像から

は発光が確認できなかった。断面 CL 像からも発光が確認できた大気圧成長の試料を用

いて積層欠陥の発生要因について考察する。積層欠陥の発生要因は初期成長領域や、対

面のマスク部より発生しており、成長初期の界面における歪、マスクに堆積した多結晶

と結合することにより発生する歪などによるものと考えられる。 
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(a) 760 torr 

λ = 358 nm(D0X)) λ = 361 nm(SF) 

2 µm 2 µm 

2 µm 2 µm 

(b) 300 torr 

λ = 358 nm(D0X) λ = 361 nm(SF) 

2 µm 

2 µm 

2 µm 

2 µm 

図 3.13 (a)760 torr、(b)300 torr で成長した試料の表面および断面 CL 像 (T = 4K) 

(a)  (b)  

図 3.12 (a) 760 torr、(b)300torr で成長した(11-22)GaN の 
CL スペクトル (T = 4K) 
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3.3 (110)Si 基板上無極性(11-20)GaN の選択成長 

3.3.1 基板加工条件の最適化 

(110)Si を KOH エッチングによりストライプ溝加工を施した断面は基板面に対して

垂直な{111}側面からなる。底面には(110)面が形成され、これらはすべて成長面である

ためそのまま選択成長を行うと様々な結晶軸を持った GaN 結晶が混在してしまう。そ

のため基板加工条件を変化させて GaN を成長させ比較を行うことで選択性の向上を図

った。ストライプの窓幅を1.5 µm ~ 2.5 µmで変化させ、KOHエッチングは3 min ~ 10 min 

(600 nm ~ 2.5 µm)の間で検討を行った。また、KOH 後の溝側面はどちらも基板に対し垂

直面であるので前節のような気相拡散による選択性の向上は期待できないため、斜め方

向に SiO2を 200W で 50 nm 程度スパッタリングすることによりマスクを対面に堆積さ

せた。この加工基板上に MOVPE 選択成長を行うが、選択成長において成長圧力が低い

条件において{11-20}ファセットが得られやすいことを考慮し、成長は 4 号機(減圧炉)

を用い本項の成長圧力は 100 torr で行った。 

 

 

(a) M/W = 2 µm/1 µm (b) M/W = 1 µm/2 µm (c) M/W = 0.5 µm/2.5 µm 

2 µm 2 µm 2 µm 

図 3.15 マスク/ウィンドウ幅を変化させてGaNを成長した試料の断面SEM像 

(a) 2.5 µm (b) 2 µm (c) 1 µm 

2 µm 2 µm 2 µm 

図 3.14 溝深さを(a) 2.5 μm、(b) 2 μm、(c) 1 μm と変化させて GaN を成長した

試料の断面 SEM 像 
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まずは窓幅を 1.5 µm 程度で固定し、溝深さを変化させて GaN を成長し、結晶の様子

を比較した。成長後の断面 SEM 像を図 3.14 に示す。まず、対面には SiO2により成長

が抑制されているが、溝が深い場合は対面の下部にわずかに GaN が成長していた。こ

れは SiO2が回りこまずに Si が露出しているためである。しかし溝の上部において成長

面に優先して取り込まれ、選択性が向上したものと考えられる。また図 3.14 から、溝

が深い場合には GaN は成長時に溝内部に成長が促進され、基板上部および<0001>方向

にはあまり成長しなかった。これらの対面からの成長および溝内への成長は図 3.14 (b), 

(c)のように溝を浅くすることで改善された。基板との接触面積が広くなると歪や転位の

増大が懸念されるため、結晶性の観点からも溝幅は浅いほうが良い。しかしながら、溝

を浅くするとマスク上に多結晶が成長し、GaN 単結晶の成長が阻害された。 

次にマスク上の多結晶を抑制するために、ストライプパターンの溝幅/マスク幅の違

いによる選択性の変化を検討した。溝幅をより広い範囲で変化させるために溝周期を 3 

µm とし、溝幅を 0.5 µm ~ 2.5 µm で変化させた。また、溝の深さは前述の結果より 600 nm

と浅くした。図 3.15 に成長後の試料の断面 SEM 像を示す。すべての試料において対面

および底面は SiO2 で被覆されており、GaN 結晶は形成されなかった。窓幅が狭く、マ

スク幅が広い場合にはマスク上の多結晶はより多く析出され、窓幅を広く、マスク幅を

狭くしていくにつれて多結晶の割合は減少していき、図 3.15 (b)では析出される多結晶

が減少し、図 3.15 (c)のようにマスク幅を 1 µm より狭くするとマスク上に多結晶はま

ったくみられなかった。マスク幅を制限することにより多結晶を成長する領域が制限さ

れ、成長面に原料が供給されやすくなったためである。結論として、マスク幅を 1 µm

以下にして浅い溝を形成することで選択性の良い結晶が得られることが分かった。 

3.3.2  成長条件の最適化 

 最適化した加工(110)Si 基板を用いて(11-20)GaN の作製を試みた。(0001)GaN の

<1-100>方向ストライプパターン上の選択成長においては低圧、高温の条件において

{11-20}ファセットが形成される。本研究においても選択成長の過程を含んでいるため、

この傾向は結晶性や平坦性への影響が示唆される。そこで本項では成長温度および成長

圧力を変化させて成長過程の変化を観察し、転位の伝搬特性、結晶表面の平坦性への影

響を検討した。基準となる成長条件を表 3.4 に示す。成長には 4 号機(減圧炉)を用いた。 
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表 3.4 (11-20)GaN の成長条件 

 AlN GaN GaN GaN 

TMA (µmol/min) 11.5    

TMG (µmol/min)  50 200 200 

NH3 (slm) 0.2 3 3 3 

V/III ratio  2400 600 600 

Pressure (torr) 100 100 100 100 

Growth Temp.(οC) 1180 1100 1060 1060 

process time (min) 15 20 3 22 

AlN 中間層を 100 nm 堆積後、始めに GaN を高 V/III 比、成長温度 1100℃と高い条件で

20 min 成長させることでストライプを形成した。その後 3 min の間に TMG の流量を上

げることで c 軸方向の成長を促し、一定の条件で 22 min 成長させた。ストライプ形成

後の成長温度を変化させて成長の様子を比較した。また 1080℃の条件において GaN 成

長時の成長圧力を 100 torr、500 torr で作製し成長の様子を比較した。 

まず、ストライプ結合前の GaN 結晶の様子を比較した。図 3.16 に成長後の断面 SEM

像を示す。全ての成長条件において選択性の良い結晶が得られた。GaN は<0001>方向

に主に成長し、<000-1>方向へはほとんど成長しなかった。結晶のファセットは成長条

件により異なっており、低圧かつ高温の条件(図 3.16(a), (b))では GaN は(11-20)面を上面

に、(0001)面および(000-1)面をファセットとして形成していた。成長温度が低い場合も

しくは成長圧力が高い場合には斜面に{11-22}ファセットを形成した。この傾向は

FACELO の傾向と一致する 1)。 

 次に、断面 CL 測定により成長過程の詳しい検討を行った。それぞれの試料の断面

CL 像を図 3.17 に示す。結晶内においてコントラストに明瞭な違いがみられるが、

(11-22)面が(0001)面および(11-20)面に対してSiやOなど不純物の取り込み効率が高いこ

とから、成長中に形成する結晶面の違いが反映されたものである。100 torr、1100℃お

よび 1080℃で成長した試料は(11-22)面は形成されておらず、(0001)面、(11-20)面のみ安

定して形成しながら成長が進んでおり、100 torr、1060οC では溝より上部まで成長が進

んだあたりから{11-22}面を形成しながら成長している。500 torr の試料では{11-22}面形

成の領域はさらに広く、溝内にも形成されているのが分かった。また転位を示す暗線は
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全ての試料で結晶下部の溝内において多くみられ、500 torr で成長した試料では試料上

部においても確認された(図 3.17(d))。以上より成長過程の転位伝搬への影響を考察した。

模式図を図 3.18 に示す。GaN は加工(110)Si 基板上の側壁より成長し、転位は溝内の

<0001>方向に伝搬する。図 3.18(a),(b)のように、溝内において{11-22}面を形成しない

場合は転位は屈曲せずに下部の voidに到達するため、転位は結晶上部に伝搬しないが、

図 3.18(c)のように溝内に{11-22}面を形成する場合には転位はファセットにより曲げら

れ、結晶表面に到達するため、結晶品質は低下する。以上より、ストライプ GaN 形成

段階において、(0001)面と(11-20)面のみを形成しながら成長する低圧、高温の成長条件

により結晶品質の良い(11-20)GaN が作製できることが分かった。 

 

 

1 µm 1 µm 

(b) 

1 µm 

(c) 

1 µm 

(d) (a) 

図 3.17 (11-22)GaN ストライプの断面 CL 像 ((a) 100 torr, 1100οC、(b) 100 torr, 
1080οC、(c) 100 torr, 1060οC、(d) 500 torr, 1080℃) 

<0001> 

(a) 

1 µm 

(c) 

1 µm 

(d) 

1 µm 

(b) 

1 µm 

図 3.16 (11-22)GaN ストライプの断面 SEM 像 ((a) 100 torr, 1100℃、(b) 100 
torr, 1080℃、(c) 100 torr, 1060℃、(d) 500 torr, 1080℃) 
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 さらに成長時間を延ばすことで、隣り合う(11-20)GaN ストライプが結合し一様に

(11-20)面を形成することができた。ストライプ結合後の表面 SEM 像と断面 SEM 像を図 

3.19 に示す。ストライプが結合すると表面には (11-20)面が安定して形成され、

(11-22)GaN にみられたような異なるファセットは現れなかった。本節の成長条件におい

てはすべての条件においてストライプが結合し、平坦性の良い結晶が得られた。r 面サ

ファイア上に成長した(11-20)GaN は平坦性が悪く12)、300 torr 以下の減圧かつ 1070℃以

上の高温での成長が必要との報告がある13,14)。しかし、本研究で作製した(11-20)GaN は

ストライプ結合後は成長 window が広く、500 torr - 1060℃と低温かつ比較的高い成長圧

力の条件においても平坦な結晶であった。この原因は明らかではないが、初期成長時に

自己形成原理によってファセット面が安定して形成されているため、ストライプ結合時

に平坦な(11-20)ファセットを形成しているためではないかと思われる。 

 次に、CL 測定を用いて成長条件による表面に現れる転位を評価した。図 3.20、図 3.21

に表面 CL 像、断面 CL 像を示す。表面 CL 像よりすべての試料においてストライプ周

期に高密度の暗点がみられ、転位が集中していることを示している。断面 CL 像からこ

れらの転位はストライプ結合領域に存在していることが分かった。これは GaN 核形成

時に曲げられた転位、ストライプ結合により新たに発生した転位などによるものである。

Si 基板の傾斜面からの選択成長、ELO 成長過程により 7)、窓領域の上部では転位が少な

い結晶が得られた。窓上部の転位密度には成長条件によりはっきりとした違いが表れ、

図 3.20(a),(b)の成長圧力が低い条件で成長した試料では温度に依存せず転位はほとん

どみられず、成長圧力が高い場合は転位が多くみられた。これは前項で示したような成

(a) (c) (b) 

図 3.18 異なる成長条件で成長した(11-20)GaN ストライプの成長過程および転位伝

搬の模式図((a) 100 torr, 1100οC、(b) 100 torr, 1060οC、(c) 500 torr, 1080οC) 

(11-20) 

(000-1) (0001) 

(11-22) (11-22) 



53 
 

長過程の違いから、比較的高い成長圧力の条件では転位が曲げられて上部に伝搬したも

のと思われる。窓領域の暗点密度は 100 torr で成長した試料では成長温度 1100οC で 1 x 

108 cm-2(図 3.20 (a))、1060οC で 3 x 107 cm-2(図 3.20(b))、500 torr で成長した試料では 8 x 

108 cm-2 (図 3.20(c))であった。r 面サファイア上に作製した試料では転位密度は 1010 cm-2

であることから、本研究の手法で作製した(11-20)GaN 結晶は比較的転位の少ない結晶で

あるといえる。しかしながらデバイス応用には 104 cm-2 ~ 105 cm-2程度まで転位密度を低

減する必要があるので、さらなる成長条件の最適化あるいは転位低減技術が必要である。 

 

 

 

(b) 

1 µm 

(a) (c) 

1 µm 1 µm 

図 3.21  (11-20)GaN の断面 CL 像                               

((a) 100 torr – 1100οC、(b) 100 torr – 1060οC、(c) 500 torr – 1080οC) 
 

図 3.20  (11-20)GaN の表面 CL 像                       

((a) 100 torr - 1100οC、(b) 100 torr – 1060οC、(c) 500 torr – 1080οC) 

 

(a) (b) 

3 µm 3 µm 3 µm 

(c) 

(a) 

2 µm 

(b) 

2 µm 

図 3.19 ストライプ結合(11-20)GaN の(a)表面 SEM 像および(b)断面 SEM 像 
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3.3.3  (11-20)GaN の表面平坦性 

 本節では、AFM 測定により作製した試料の表面平坦性の評価を行った結果について

述べる。図 3.22 に各試料の 5 µm x 5 µm 領域における AFM 像を示す。全ての試料にお

いてストライプ周期と同一周期でピットや線状のステップがみられた。この領域は基板

との界面から発生した欠陥や、隣合うストライプが結合する際に導入される欠陥が集中

する領域に対応し、転位や積層欠陥を反映したモフォロジーと思われる。窓領域では比

較的平坦であったが、減圧・高温下で成長した試料(図 3.22(a))ではストライプ方向に

10 nm 程度の凹凸がみられた。しかし低圧・低温(図 3.22(b))や高圧(図 3.22(c))で成長し

た試料ではこうしたステップは改善され、平坦な結晶が得られた。欠陥の少ない窓領域

における RMS 値はそれぞれ 0.68 nm、0.46 nm、0.25 nm であり、結果として温度が低く、

圧力が高いほどより安定して(11-20)面を形成することができ、平坦性の良い結晶が得ら

れることが分かった。しかしながら高圧条件では図 3.22(c)にみられるように転位が窓

領域に存在するためにピットがより多く発生する。表面に伝搬する転位はストライプ形

成時の成長条件に依存するので、より平坦な結晶を得るためには減圧成長でストライプ

を形成し、比較的高い成長圧力で平坦化する二段階成長が望ましいと思われる。 

3.3.4  (11-20)GaN の CL 発光特性の評価 

 作製した試料の光学的特性を 4K における CL 測定により評価を行った。図 3.23 に表

面 CL スペクトル、図 3.24 に表面 CL 像を示す。358 nm 付近に D0X からの発光がみら

れ、(11-20)面は不純物取り込みが少ないため発光は(11-22)GaN と比べて弱かった。半値

幅は 14 meV であったが、マルチピークとなっていた。励起子からの発光は主に窓領域

で発光していたが、図 3.24 に示すように波長により発光箇所が変化した。これは結晶 

 

(a) (b) (c) 

<0001> 

<1-100> 

図 3.22 5 µm x 5 µm 領域における(11-20)GaN の AFM 像 
((a)1100οC - 100 torr、(b)1060οC - 100 torr、(c)1080οC, 500 torr) 

0 nm 

20 nm 
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の品質が不均一であることを示している。363 nm、372 nm に積層欠陥からの発光 9)がみ

られたが、D0X 発光より１桁以上弱い発光で、これらの発光は CL 像からストライプ結

合部にのみ見られ、窓領域には積層欠陥を含んでいない良質な結晶が得られていること

が分かる。410 nm 付近の C に起因した発光やイエローバンドからの発光は D0X ピーク

より 2 桁以上低い強度を示し、作製した(11-20)GaN が光学的に優れた結晶であることが

分かった。 

3.4 まとめ 

 本章では加工(113)Si 基板、加工(110)Si 基板を用いて(11-22)GaN および(11-20)GaN の

作製を試みた。それぞれの試料に対してまず選択性のよい結晶を得るために基板加工条

件の最適化を行った。成長条件が与える成長過程、平坦性の影響を観察し、より低転位

(a) λ = 357 nm (b) λ = 358 nm (c) λ = 363 nm (d) λ = 372 nm 

3 µm 3 µm 3 µm 3 µm 

図 3.24 (11-20)GaN の表面 CL 像(T = 4K) 
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図 3.23 (11-20)GaN の表面 CL スペクトル(T = 4K) 
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で平坦な結晶を得るための成長条件の最適化を行った。また作製した試料に対し低温

CL 測定により発光特性の評価を行った。得られた結果を以下にまとめる。 

 

I. (113)Si 基板および(110)Si の溝加工パターンを変化させ、所望の面からのみ GaN

を成長させるための加工条件の最適化を行った。(113)Si 上では深く、狭いストラ

イプ溝を作製することにより対面や底面からの成長を抑制し、所望の面からのみ

GaN 結晶を成長させ均一な(11-22)GaN 結晶を得ることに成功した。これは原料供

給における気相拡散を抑制することによるものと考えられる。(110)面ではマスク

幅を 1 µm 以下にすることでマスク上に析出される多結晶を抑制することができ、

浅い溝を作製し、斜めスパッタリングにより片面と底面を SiO2 で被覆すること

で選択性の良い(11-20)GaN を得ることができた。 

II. 最適化された加工基板を用いて(11-22)GaN の成長を試み、NH3流量および成長圧

力が与える表面モフォロジーや成長過程の影響を観察した。大気圧下にて V / III

比を変化させても成長中は{11-22}ファセットに囲まれた三角形の形状を保ちな

がら成長が促進したが、V / III 比が高い場合(11-22)GaN 結晶表面は{1-10x}ファセ

ットが支配的となり、平坦な結晶は得られなかった。成長圧力を変化させると成

長中に構成されるファセットは顕著に変化し、低圧条件下においては{11-20}およ

び(0001)面を形成し、成長圧力が高くなるにつれて{11-22}ファセットが安定して

形成された。また表面の平坦性は成長圧力が高いほど良好であった。 

III. (11-20)GaN の成長について成長圧力および成長温度が与える成長過程の影響を

観察したところ、低圧かつ高温の条件では{11-22}ファセットを形成せず、四角形

の形状を保ったまま成長し、高圧または低温の条件では{11-22}面を斜面に形成し

ながら成長することが分かった。また表面平坦性は比較的高い成長圧力かつ低温

の条件で向上した。 

IV. II, III で観察した成長過程および断面 CL 測定により見られる暗線から転位の伝

搬特性を評価した。いずれの試料においても成長条件を変化させ構成されるファ

セットが変化すると暗線の様子が顕著に変わり、表面に見られる暗点密度に影響

した。成長中に{11-22}ファセットを形成するような比較的高い成長圧力・低温下

で GaN を成長すると転位がファセットにより曲げられ表面に到達し、結晶品質
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が悪化することが分かった。一方で低圧雰囲気で GaN ストライプを成長すると

転位は曲げられずに c 軸方向に伝搬し、ストライプ間のボイドに転位を終端させ

ることができることが分かった。最適化した成長条件における表面の暗点密度は

どちらも 1 x 108 cm-2程度であり、ほとんどの欠陥はストライプ結合領域に見られ

た。 

V. AFM 測定により平坦性の評価をおこなった。(11-22)GaN 上においては V/III 比が

高いと表面は窒素面となる{1-10x}ファセットが支配的となり、凹凸の激しい結

晶が得られた。NH3 流量を減少させ低 V/III 比で成長することでこの凹凸を抑制

することができるが、依然として{1-10x}ファセットが見られた。表面粗さは

{1-10x}ファセットを含む領域で 2.2 nm 程度であったが、ファセットを含まない

領域では 0.5 nm と良好であり、より(11-22)面が安定的に形成されるような条件下

(低 V/III 比、高圧、低温)によりさらなるモフォロジーの改善が期待できる。

(11-20)GaN 上においてはストライプ結合領域に多数のピットがみられ、高密度な

転位の存在を反映したものである。低圧かつ高温の条件ではストライプ方向に 10 

nm 程度の凹凸がみられたが、成長温度を下げる、もしくは成長圧力を上げるこ

とにより平坦性は改善することが分かった。 

VI. CL 測定により光学的特性の評価を行った。358 nm に強い DoX 発光がみられ、半

値幅は 10 meV 程度であった。積層欠陥などに起因する発光や DAP、イエローバ

ンドの発光はバンド端発光より 1 桁～3 桁程度弱く、作製した試料が光学的特性

に優れた結晶であることがわかった。また GaN ストライプ形成時のファセット

形成過程を変化させ表面に到達する欠陥を抑制すると積層欠陥からの発光強度

が著しく低下した。 
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第4章  選択再成長法による半極性 GaN の欠陥低減 

4.1 はじめに 

 異種基板を用いて成長する GaN は高密度の欠陥が存在するため、欠陥低減技術は必

要不可欠なものである。より効果的に欠陥を低減させるためには、成長中に欠陥がどの

ように伝搬していくかを理解し、制御する技術が求められる。(0001)GaN において貫通

転位の低減方法は様々な検討がされており、ELO1)、FACELO2)等が報告されている。こ

のうち FACELO は選択成長時に形成するファセットを利用して転位を屈曲させること

で ELO と比べ著しく転位の低減に成功している。半極性面や無極性面についてもいく

つか報告例があるが、すべり面が(0001)面であるために欠陥を面内方向に屈曲させるこ

とが難しく、さらに積層欠陥が成長方向に伝搬するために FACELO のように欠陥を押

し曲げるのは困難である。ELO を適用するとマスク部における欠陥の遮断は可能であ

るが、窓部における欠陥はそのまま伝搬してしまうためあまり良い方法ではない。無極

性面においては ELO より効果的に改善するために横壁を利用した SELO3)等により欠陥

低減が試みられている。この技術は薄膜を作製後、GaN 結晶をエッチングすることで形

成される立体構造を利用したものである。一方で半極性面結晶の欠陥低減方法は未だ検

討されていない。そこで本章では加工 Si 基板上 GaN 結晶の欠陥を低減するための ELO

技術に着目し、本研究で作製した(11-22)GaN に対し欠陥低減を試みた。 

 

4.2 選択再成長による半極性(11-22)GaN レイヤーの作製 

4.2.1  実験方法 

 再成長用のテンプレートとしては(11-22)GaN/(113)Si を用いた。下地の結晶の形状や

転位によって再成長の様子が変わるので、760 torr で成長した(11-22)GaN レイヤー

(Template A)と 300 torrで成長した(11-22)GaNレイヤー(Template B)および 760 torrで成長

した GaN ストライプ(Template C)を作製し、選択再成長を試みた。加工プロセスを図 4.1

に示す。  

(11-22)GaN レイヤーの加工プロセス(図 4.1(a))では、M/W = 1 µm / 1 µm の溝加工した



60 
 

(113)Si より膜厚 2 µm の(11-22)GaN 薄膜を作製し、スパッタリング、フォトリソグラフ

ィー、BHF エッチングによりドットまたはストライプの SiO2マスクパターンを作製し

た。このときストライプのマスクパターンはマスク幅 2 μm、ウィンドウ幅は 1 μm とし、

下地テンプレートの周期(2 μm)とずらしている。この理由は下地テンプレートの転位密

度の分布が周期性を持つことから再成長のマスクの位置によって転位の伝搬特性が変

わってしまうためである。 

(11-22)GaN ストライプの加工プロセス(図 4.1(b))では、M/W = 2 µm / 1 µm の溝加工し

た(113)Si より GaN ストライプを作製し、斜めスパッタリングにより膜厚 50 nm 程度の

SiO2 を上面および片側面に堆積させた。このとき回り込みにより GaN ストライプの他

面にも SiO2がわずかに堆積される。そこで BHF エッチングを数十秒行うことで側面の

SiO2を除去し、これを再成長領域とした。 

 

 (11-22)GaN レイヤー作製 
M/W = 1 µm/1 µm  SiO2スパッタリング 

 (11-22)GaN ストライプ作製 
M/W = 2 µm/1 µm  

SiO2斜めスパッタリング 

(113)Si (113)Si 

Template C SiO2 

図 4.1 再成長用テンプレートの加工プロセス             
((a)(11-22)GaN レイヤー、(b)(11-22)GaN ストライプ) 

 

(a)(11-22)GaN レイヤー 

(b)(11-22)GaN ストライプ 

 BHF エッチング 

 リソグラフィー 
BHF エッチング 

(113)Si 

SiO2 

(11-22)GaN 

(113)Si 

(11-22)GaN 

(113)Si 

(11-22)GaN 

(113)Si 

Template A : 760 Torr 
Template B : 300 Torr で成長 
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表 4.1 再成長 GaN の成長条件 

 GaN 

TMG (µmol / min) 18 

NH3 (µmol / min) 0.25 

V / III ratio 620 

Growth Pressure (torr) 760 

Growth temp. (οC) 1020 

Process Time (min) 15 ~ 25 

 

 

 

これらの加工プロセスの後、3 号機(大気圧炉)にて GaN を再成長した。再成長の成長

条件を表 4.1 に示す。GaN 再成長の際、窒素の脱離を防ぐために NH3 を流しながら昇

温した。V/III 比は 620 と低くすることで(11-22)GaN の平坦化を試みた。またメルトバ

ックエッチングの影響を低減するために成長温度は 1020℃と低く設定している。

(11-22)GaN レイヤーからの再成長の場合には 15 min、(11-22)GaN ストライプからの再

成長の場合には 25 min 成長を行い、ストライプを結合させ、一様な(11-22)GaN を作製

した。 

4.2.2  ストライプ、グリッドパターン上の GaN 成長過程の観察 

 まずはマスクパターンが与えるモフォロジーの影響について検討した。Template A 上

にマスクパターンとして(1) 2 µm x 2 µm グリッドパターン、(2) M/W = 1 µm / 1 µm の

GaN<11-20>方向ストライプパターン(Si のストライプパターンに対し垂直)、(3) M/W = 2 

µm / 1 µmのGaN<1-100>方向ストライプパターン(Si のストライプパターンと平行)を作

製し、GaN を再成長した。図 4.2 に再成長後の試料の SEM 像を示す。グリッドパター

ンの再成長(図 4.2(a1),(b1))では{1-101}ファセットに囲まれた六角錐が傾いた微細構造

を形成した。<11-20>方向にストライプマスクパターンを形成した場合(図 4.2(a2),(b2))

には GaN 膜は得られたものの、表面には(11-22)面が得られず{1-10x}ファセットが形成

される結果となりモフォロジーは平坦ではなかった。第 3 章の結果から{1-10x}ファセ

ットは安定して形成されやすく、<11-20>方向にストライプパターンを形成すると窓領

域から{1-10x}ファセットを構成して成長が進み、それぞれのストライプが結合した時 
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点で非常に凹凸が激しくなってしまうためであると思われる。<1-100>方向のストライ

プパターン上では断面 SEM 像より再成長界面に void が形成されているものの、表面に

は GaN 薄膜を形成し、平坦な(11-22)面を得ることができた。これは第 3 章と同様に成

長中に{11-22}ファセットおよび(000-1)ファセットを構成しながら成長が促進したため

と思われる。この平坦な結晶が得られた試料の断面 SEM 像より見られる void は{11-22}

ファセットおよび(000-1)ファセットであり、結晶は c 軸の方向にマスクを乗り上げて成

長していることが分かった。つまり(11-22)GaN は再成長途中においても c 面の選択成長

と同様にファセットに囲まれた c 軸方向の成長が促進されている。 

4.2.3  (11-22)GaN レイヤー上に再成長した結晶の転位伝搬特性 

 

平坦な結晶が得られた試料について、断面 CL 像により詳細な成長過程および転位伝

搬について検討を行った。Template A の上に再成長した試料の断面 CL 像を図 4.3 に示

す。図 4.4 に CL 像から得られた再成長過程の模式図を示す。テンプレートと再成長の

結合前の領域において CL 像に見られる発光強度は同じであった。成長中のファセット

が異なると不純物の取り込みの違いからコントラストに違いが現れることから、図 

4.4(a)に点線で示すようにストライプ形成時の再成長結晶はほとんどが{11-22}ファセッ

2 µm 

(a1) 

 

2 µm 

(a2) 

 

 

 

 

 

 

 

 
2 µm 

(b1) 

2 µm 

(b2) 

2 µm 

(b3) 
2 µm 

(a3) 

図 4.2 (a1) 2 µm x 2 µm グリッドパターン、(a2) <11-20>方向ストライプパター

ン、(a3)<1-100>方向ストライプパターン上に選択再成長を行った試料の表面

SEM 像およびそれらの鳥瞰 SEM 像(b1)、断面 SEM 像(b2), (b3)。 
マスクパターンを表面 SEM 像の内挿に示す。 

 

マスクパターン マスクパターン マスクパターン 
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トを形成しながら成長していることが分かる。また、再成長境界より c 軸方向に暗い領 

域(図 4.4(a)の灰色で示す領域)が見られるが、この領域は(0001)面を形成しながら成長

が促進している領域である。この暗い領域は結晶が結合する部分より横方向にラインで

見られている(図 4.4(b))。これは結合時に隣り合う結晶に凹凸があり、c 面を形成しな

がら成長していることを意味している。この暗いラインが現れた後、再び(11-22)面成長

と同様のコントラストが見られることから、図 4.4(b)に示すように GaN ストライプが

結合後、c 面を形成しながら埋め込み成長し、再び一様に(11-22)面を形成すると予想さ

れる。 

 また、上記のコントラストの違いの他に断面 CL 像には転位を反映した暗線がみられ

る。これにより転位伝搬の考察を行った。転位伝搬の模式図を図 4.5 に示す。Si 基板と

の界面より発生した転位はテンプレートの成長中にファセットにより曲げられ、テンプ 

図 4.4 選択再成長した(11-22)GaN 結晶の                   

(a)ストライプ形成時、(b)ストライプ結合時における成長過程           

(▲は void、赤色部は SiO2を示す) 

(a) (b) 

テンプレート テンプレート 

void 

SiO2 

図 4.3 選択再成長した試料の断面 CL 像 

 

2 µm 

再成長 GaN 

テンプレート GaN 
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レートの結晶内を c 面と平行方向に伝搬している。一方で再成長領域に注目してみると、

転位が見られない領域があった。c 面と平行に伝搬することを考慮するとこの領域は

SiO2マスクの上部にあたる。これは成長領域を制限したことによりマスクで被覆された

領域の転位の伝搬を遮断することができたためと考えられる。マスクで被覆されていな

い窓上部においてはテンプレートの転位を引き継いで伝搬していた。 

 次に下地結晶の品質が与える再成長結晶の影響について調べた。Template A および

Template B 上に同じ成長条件で試料を作製し、表面 CL 像に現れる転位の分布について

比較を行った。結果を図 4.6 に示す。第 3 章で述べたように(11-22)GaN は成長条件によ

り転位伝搬特性が顕著に変化するため、テンプレートの転位分布は異なっている。 

Template A では表面全体に転位が分布しているが、Template B では転位は非常に少なく、

周期 2 μm 間隔で分布している。Template A 上に再成長を行うと 3 μm の再成長パター

ンの周期で転位が多い領域がみられた(図 4.6(a))。転位密度の高い領域はおよそ 1 μm の

幅におさまっており、これは窓領域から転位が伝搬したためと思われる。マスク上部の

領域では転位密度は減少したものの、いくつか暗点が見られた。これはおそらく窓領域

から伝搬した転位が再成長中に屈曲したためであると思われる。低転位領域の暗点密度

はおよそ 1 x 108 cm-2程度であった。一方で Template B 上に再成長を行うと Template A

と比べて転位密度をより低減することができたが、転位の分布は 3 μm 周期ではなく、

場所により密度の差異が見られた(図 4.6(b))。これは下地結晶の転位が 2 μm 間隔のスト 

図 4.5 選択再成長時の欠陥伝搬の模式図 

 

再成長 GaN 

テンプレート GaN 

Si substrate 
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ライプ結合領域に集中しているため、この集中部に SiO2 マスクを形成することで転位

を効果的に遮断することができた結果であると考えられる。低転位領域の転位密度はお

よそ 8 x 107 cm-2であった。 

 結論として、(11-22)GaN レイヤー上に選択再成長を行う場合、下地結晶の転位を結合

領域に集中させ、その部分にマスクを施すことで転位を最も低減できることが分かった。 

4.2.4  (11-22)GaN ストライプ上への選択再成長  

 次に、(11-22)GaN ストライプ(Template C)を用いて選択再成長を試みた。4.2.2 項より

下地ストライプと平行にマスクパターンを形成することで平坦な(11-22)GaN が得られ

ることが分かったが、(11-22)GaN ストライプにスパッタリングを施した場合、必然的に

下地ストライプと平行なマスクパターンとなる。また(11-22)GaN に発生する転位は

(0001)面と平行に伝搬し結晶表面に到達するので、より効果的に転位を遮断するには結

晶の下部より成長を促進させるのが望ましい。しかし薄膜においてはこうしたプロセス

2 µm 2 µm 

2 µm 2 µm 

(a) Template A (b) Template B 

図 4.6 (a) Template A および(b) Template B 上への選択再成長前後の表面 CL
像の比較。上段が再成長した結晶、下段はテンプレートの表面 CL 像。 
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はできず、RIE により GaN をエッチングして成長する SELO 等が試みられている 3)。本

研究の成長プロセスはストライプ形成・結合過程であり成長初期段階において立体微細

構造が形成されているため、このストライプを利用した選択再成長を検討した。まずス

パッタリング後の SiO2膜を SEM および反射電子顕微鏡(Reflection Electron Microscopy : 

REM)観察により評価した。図 4.7 に断面 SEM 像および REM 像を示す。スパッタリン

グにより基板上方より SiO2が堆積されるが、回り込みにより側面にも SiO2は堆積され

ている。しかしながら上面と側面において膜厚に違いが現れており、上面の(11-22)面で

は 50 nm で均一であり、側面では 20 nm 程度で下部になるほど膜厚は薄くなっていた。

本研究において使用する BHF エッチングのエッチングレートは 40 nm/min 程度である

ので、この膜厚の差を利用して側面のみ GaN を露出させることが可能である。そこで

まずエッチング時間を 10 秒~50 秒と変化させて選択再成長を試み、成長の様子を比較

した。 

 図 4.8 にエッチング時間 10 秒、30 秒、50 秒で再成長した試料の断面 SEM 像および

再成長境界の断面 REM 像を示す。なおエッチング処理を行わなかった試料では GaN 単

結晶は成長しなかった。エッチングを行ったサンプルでは全ての試料において下地結晶

から GaN が選択成長しており、再びストライプ同士が結合し一様な(11-22)GaN が得ら

れた。しかし残留する SiO2 マスクはエッチング時間で様子が異なり、再成長した試料

の構造に違いが見られた。図 4.8 の REM 像に見られる暗い領域が SiO2である。エッチ

ング時間が 10 sec の場合にはストライプの上面全体と側面の上部に SiO2が残っており、

ストライプの下部より GaN が成長した。この場合、(000-1)面からは GaN は成長せず、

側面の{11-22}面のみから成長していた。 (000-1)面は N 極性の面で(11-22)面は Ga 極性

を含んだ面であり、V/III 比によって Ga 極性と N 極性の成長レートを制御できるという

報告がある4)。本研究では(11-22)面を安定して形成するため V/III 比を低くしているため、

Ga 極性の成長が促進されたものと思われる。BHF エッチング時間を伸ばすと SiO2は膜

厚が薄い下部より除去されていき、30 sec ではストライプのリッジ部まで除去されてお

り、両側面より成長していた。50 sec では SiO2はほとんど除去され、(11-22)面から GaN

が成長した。テンプレートの(11-22)GaN ストライプにおいて、貫通転位は上面の(11-22)

面に伝搬しており、積層欠陥は核形成に発生した場合、(000-1)面付近に現れる。これら

の伝搬を抑制するには上面の(11-22)面や側面のうち(000-1)面からの成長を起こらない 
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ようにできる 10 sec において低欠陥結晶が期待できる。 

 次に断面 SEM 像および断面 CL 像により詳しい成長過程の考察を行った。図 4.9 に

BHFエッチング 10 secで成長した試料の断面SEM像および断面CL像を示す。断面SEM

より、再成長結晶はストライプ間の狭い領域より成長が始まっているのが分かる。また 

10sec 

30sec 

Ga-wing N-wing 

N-wing Ga-wing 

SEM REM (N- Wing) REM (Ga- Wing) 

3 µm 

2 µm 

2 µm 200 nm 

200 nm 

2 µm 

200 nm 

300 nm 

2 µm 

50sec 

図 4.8 エッチング時間 10 sec、30 sec、50 sec で GaN を成長した試料の        

断面 SEM 像および断面 REM 像 
 

50nm 50nm 

GaN 

SiO2 

20nm 
20nm 

500 nm 200 nm 200 nm 

(a) (b) (c) 

図 4.7 スパッタリング後の(11-22)GaN ストライプの                      

(a)断面 SEM 像、(b)(000-1)面付近の断面 REM 像、(c)(0001)面付近の断面 REM 像 



68 
 

 

 
 

ストライプ上部まで成長すると図 4.4 と同様の成長過程によりストライプ形成、結合、

平坦化が行われている様子が断面 CL 像で見てとれる。c 面形成領域は結晶内で不均一

にみられているが、詳しい原因は分からない。 

断面 CL の暗線から考えられる転位伝搬特性の模式図を図 4.10 に示す。転位を示す

暗線は下地ストライプには多数みられているが、再成長領域にはほとんど見られていな

い。これはストライプの下部より成長が進むことで転位の伝搬を妨げていること、スト

ライプ間の微小面積より ELO のように結晶が広がって成長している過程によるもので

あり、Nishinaga により提唱されているマイクロチャネル成長5)のような過程を反映した 

ことによる。よって本節で提案する選択成長は転位の低減に非常に有効である。ストラ 

図 4.10 (11-22)GaN ストライプ上への選択再成長における 
転位伝搬経路の模式図 

Si substrate 

SiO2 

Stripe GaN 

Re-growth GaN 

2 µm 2 µm 

(a) (b) 

図 4.9 (11-22)GaN ストライプ上に選択再成長した試料の 
(a)断面 SEM 像および(b)断面 CL 像 
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イプ結合部に暗い暗線が c 面と平行にみられるが、これはストライプ結合時に新たに発

生した転位あるいは積層欠陥と思われる。図 4.11 に再成長前後の表面 CL 像を示す。

テンプレートの結晶は 4 x 108 cm-2程度の転位が表面全体に分布されているが、これら

は全てマスクにより遮断されるため、再成長結晶は最も低転位であった。ほとんどの転

位は 3 μm の周期でライン状に分布しており、再成長ストライプの結合によって新たに

発生した転位と思われる。しかし転位密度は他の試料と比べても劇的に減少しており、

3 x 107 cm-2程度と 1 桁程度の低減に成功した。 

4.2.5  再成長した(11-22)GaN の光学的特性の評価 

 再成長した(11-22)GaN 結晶の光学的特性を 7K における CL 測定により評価した。図 

4.12 にそれぞれのテンプレート上に選択再成長した結晶の CL スペクトルを示す。全て

の試料において 357 nm に強い D0X からの発光がみられ、360 nm ~ 380 nm において欠陥

に起因するピークが肩となって表れた。Template A 上に作製した試料では D0X 発光が複

数の波長に分離して見られているが、この原因は合計の膜厚が非常に厚いためクラック

が多数存在し、場所により応力にばらつきがあるためだと思われる。しかし、詳しいこ

とは分からない。励起子のピークは 3 章で作製した結晶よりもやや高エネルギー側にシ

2 µm 

2 µm 

図 4.11 Template C 上への選択再成長前後の表面 CL 像の比較。 
上段は再成長した結晶、下段はテンプレートの表面 CL 像。 
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フトしており、選択再成長の際に void を形成していることから歪が緩和されているこ

とを反映していると推察される6)。半値幅はテンプレートの結晶と比べてややブロード

となっており、およそ 30 meV であった。この結晶品質の悪化には断面 CL にみられた

不均一な成長や、結晶中に SiO2の分解により取り込まれた O によるもの、または再成

長プロセス中に不純物が表面に堆積し結晶内に取り込まれた可能性が挙げられるが、詳

しいことは分かっていない。イエローバンドの発光強度は励起子発光より 2 桁程度弱か

った。 

 また積層欠陥ピークの断面 CL 像より積層欠陥の伝搬について観察を行った。図 

4.13(a)に Template A 上に選択再成長した試料の、図 4.13(b)に Template C 上に選択再成

長した試料の積層欠陥のピーク(λ = 363 nm)における分光 CL 像と模式図、をそれぞれ示

す。Template A 上においては積層欠陥が窓領域に存在する場合そのまま上部にまで伝搬

しているのがみられるが、他の領域ではテンプレートから伝搬する積層欠陥は確認され

なかった。また再成長領域においてマスクを乗り上げる部分より発光が見られた。

Template C 上においてはテンプレートに見られる積層欠陥の発光は再成長結晶には現

れず、効果的に遮断されたことが分かった。しかしながら、マスク乗り上げ部、ストラ

イプ結合部、-c 軸方向の成長領域に積層欠陥が見られた。つまり積層欠陥の低減には至

らなかった。本節の手法をデバイス応用まで適用するには今後さらなる成長条件や成長

過程を検討し、積層欠陥の発生メカニズムを解明し、成長中に積層欠陥が発生しないよ

うにする必要がある。 

 
図 4.12 選択再成長した(11-22)GaN の CL スペクトル(T = 7K) 
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4.3 選択再成長による GaN ストライプの作製 

4.3.1 実験方法 

 (113)Si にマスク幅 8 μm、溝幅 2 μmのストライプ溝を作製し、周期 10 μmの(11-22)GaN

ストライプを作製し再成長用のテンプレートとした。次に SiO2を 50 nm 程度スパッタ

リングし、GaN 表面を被覆した。前節でも述べたようにスパッタリング膜は GaN スト

ライプ側面にも回り込むため、BHF エッチングにより側面の SiO2を除去した。その後

MOVPE 法により GaN を再成長した。 

4.3.2 (11-22)GaN ストライプの SEM、CL 観察 

  図 4.14 に再成長後の SEM および CL 像を示す。表面像から高さの異なるストライ

プが確認され、左側がテンプレート、右側が再成長した結晶となっている。ややモフォ

ロジーの揺らぎが見られるものの(11-22)面が表面に形成されているのが分かる。表面

CL 像よりテンプレート結晶に 4 x 108 cm-2程度の密度を有する暗点が確認された。一方 

図 4.13 Template A 上(a)および Template C 上に選択再成長した試料(b)の       

λ = 363 nm における分光 CL 像および積層欠陥伝搬の模式図 

(113)Si 

(a) 

(b) 

(113)Si 

2 µm 

2 µm 
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で再成長した結晶の表面はストライプ前領域において暗点が見られなかった。断面

SEM および CL 像から成長過程を考察すると、下地ストライプ結晶に見られる転位線は

溝内において非常に高密度に見られ様々な方向に伝搬しているものの、溝より上部では

(0001)面と平行に伝搬しており結晶の側面には到達していないことが分かる。再成長が 

側面から発生していることから起点となる領域にはほとんど転位は存在していないこ

とが推測される。そのため再成長領域には全域において転位を示す暗線が現れていない。

つまり下地結晶に現れる転位は全て遮断することに成功したと言える。暗点密度は 1 x 

105 cm-2以下で、バルク GaN 基板と同等の低転位密度の結晶が得られた。 

4.3.3 断面 TEM 観察 

 より詳細な転位伝搬特性を観察するために TEM 観察を行った。図 4.15 に断面 TEM

像を示す。GaN 結晶は Si の溝から成長が開始しており、界面近傍の GaN 結晶には非常

に高密度の転位が存在していることが分かる。しかしながら数百 nm 付近で成長核が結

合することで屈曲し、様々な方向に伝搬し多くは溝内の空洞部で終端されている。溝よ 

2µm 2µm 

2µm 2µm 

図 4.14 再成長した(11-22)GaN ストライプの表面および断面 SEM 像、CL 像 
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り上部に伝搬した転位は全て(0001)面と平行な方向に伝搬している。これは溝より上部

において(11-22)ファセットが安定して成長しておりすべり面に沿って転位が伝搬して

いるためと思われる。そのため溝より上部の領域において横方向に成長した領域は転位

線が全く見られていない。テンプレートは{11-22}および(000-1)ファセットに囲まれた

構造を取り、右側面から再成長が開始されていることから図中で示す点線の領域が再成

長界面と思われるが、Si 基板との界面から発生する転位はこの領域に全く伝搬せず、再

成長界面から新たに発生する転位も見られなかった。つまり無転位の領域から再成長を

開始しているため再成長領域は無転位である。CL 観察の結果と合わせて無転位結晶が

得られていることが証明された。 

 結論として選択再成長法において、側壁から選択再成長を行うことで下地層からの転

位を全て遮断することができることが分かった。しかしながらこの手法を用いても 4.2

節で述べたように表面 CL 像から見られた暗点密度は 107 cm-2程度であった。この欠陥

の発生要因についてはさらなる解析が必要であるが、図 4.15 のように下地からの転位

がすべて遮断されているとすると、ストライプ結晶同士が結合する際に新たに導入され

た欠陥という事になる。つまりパターンの周期により欠陥密度が決まると言えるので、

2 μm 

図 4.15 再成長した(11-22)GaN 結晶の明視野断面 TEM 像 

再成長界面 
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さらなる欠陥の低減のためには可能なかぎり周期を広くする、もしくは図 4.15 のよう

にストライプを結合しない状態でデバイス構造を作製し利用する方法が有効であると

思われる。 

4.4 まとめ 

 本章では、Si 上に作製した(11-22)GaN 結晶に対し、SiO2 マスクを用いた選択再成長

により欠陥低減を試みた。平坦な結晶を得るためのマスクパターンの最適化を行い、再

成長結晶の成長過程を観察した。下地テンプレートに対する転位伝搬の様子を比較し、

最も転位を効果的に低減する手法を模索した。また作製した試料の光学的特性の評価お

よび積層欠陥の観察を行った。最も転位が低減された試料において TEM 観察により詳

細な転位伝搬経路を観察した。以下に得られた結果および知見を示す。 

I. ドットパターンおよびストライプマスクパターンを用いてマスクパターンの最

適化を行ったところ、下地ストライプと平行な<1-100>方向にストライプマスク

を作製することにより平坦な結晶を得ることができた。 

II. (11-22)GaN の再成長において成長過程はファセットに囲まれた c 軸配向成長で

あり、ストライプ結合後平坦化するプロセスを確認した。成長中に構成されるフ

ァセットは通常の選択成長と同様に低指数面で囲まれた形状であった。 

III. 再成長領域の転位は下地結晶の転位を引き継いでおり、主に c 面と平行方向に伝

搬していた。またマスク上の領域には転位はほとんどみられず、選択再成長によ

りマスク上部の転位を大幅に低減できることが分かった。窓領域の上部の転位密

度は下地とあまり変わらなかった。 

IV. テンプレートをストライプとし、側面から選択再成長させる手法でも(11-22)GaN

レイヤーあるいはストライプ結晶を得ることは可能であり、レイヤーからの再成

長と比べ転位は劇的に低減させることができた。これは下地において(11-22)面に

伝搬した転位をすべて遮断できたことと、微細領域からのマイクロチャネル成長

の過程の効果であるといえる。再成長した(11-22)GaN レイヤーの転位密度は 3 x 

107 cm-2と一桁程度低減することができ、これらの欠陥は主にストライプ結合時

に新たに発生した転位であると思われる。一方でストライプの状態で再成長を止

めると再成長領域は全く転位が見られず、105 cm-2以下のバルク GaN と同等の転
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位密度を実現した。 

V. 積層欠陥はマスクにより遮断することが可能であったが、マスク乗り上げ、スト

ライプ結合、(000-1)面成長領域に新たに発生する積層欠陥を確認した。 

VI. 光学的特性の評価を行ったところ、D0X からの発光は歪緩和のため高エネルギー

側にわずかにシフトしており、欠陥やイエローバンドからの発光は弱かった。励

起子発光の半値幅は下地と比べややブロードであった。 
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第5章  半極性・無極性 InGaN 結晶の選択成長 

5.1 はじめに 

 第 3 章、第 4 章では加工シリコン基板上へ半極性面、無極性面 GaN 結晶を作製し、

選択成長中の転位伝搬特性を理解し最適化することで転位密度が非常に小さい良好な

ストライプ結晶膜を得ることができた。特にストライプ結晶ではバルク GaN 基板と同

程度の品質を持つ結晶を作製することに成功した。シリコン基板は導電性を有し裏面に

電極を形成することができるため、As-grown で LD 作製が期待できる。デバイスの実現

には AlGaN や InGaN のヘテロ構造を作製する必要があるが、立体構造への気相成長で

は気相中の濃度不均一や面間拡散の影響を受けて膜厚不均一(図 5.1(a))や混晶組成の不

均一(図 5.1(b))がしばしば起こりうる。窒化物半導体の選択成長においては従来の

(0001)面方向への選択成長でこれらの揺らぎがいくつか報告されているが1,2)、半極性面

や無極性面においてはこれらの現象に関する報告はない。結晶面が異なると成長中の原

料のマイグレーションが異なる可能性は充分にあるので3)、均一な膜を得るにはそれぞ

れの結晶において成長中の原料化学種のふるまいをよく理解し制御する必要がある。そ

こで本章では半極性面および無極性面を有するストライプ GaN 結晶に InGaN/GaN を選

択成長する際に結晶面方位、あるいは成長条件が膜厚および組成揺らぎに与える影響に

ついて検討を行い均一な膜を得るための成長条件の最適化を試みた。 

  

(a) (b) 

図 5.1 気相拡散や表面拡散による(a)膜厚揺らぎ、(b)混晶組成揺らぎの模式図 
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5.2 結晶面の異なる GaN ストライプ上への InGaN/GaN 多重量子井

戸の選択成長 

5.2.1  試料構造および成長条件 

 GaN の成長用基板として(a) (110)Si, (b) (113)Si, (c) (001)Si 基板を用いた。スパッタリ

ング、フォトリソグラフィーを用いて周期 10 µm の SiO2ストライプマスクパターンを

作製した。ストライプ方向は(a), (b)では{112}方向に、(c)では{110}方向に作製した。こ

れは成長する GaN の<1-100>方向および<11-20>方向に相当する。その後 KOH 水溶液を

用いた異方性エッチングにより{111}面を有するストライプ溝を形成させた。(a)および

(c)では溝の片面のみから GaN を選択成長させるため SiO2斜め EB 蒸着を施し成長領域

のみ Si が露出するようにした。以上の加工基板上に MOVPE 法を用いて GaN ストライ

プの成長を行った。それぞれの試料において成長条件および成長時間を調整し、表面に

幅 6 μm のテラスを有する構造を作製した(図 5.2)。このストライプは自然形成原理によ

り低指数面で囲まれた多面体をとり、リッジ成長は見られない。この三種類の GaN ス

トライプの上に InGaN/GaN 多重量子井戸を選択成長させ、それぞれの試料における表

面上の成長の違い、リッジ部での成長の様子などを比較した。成長条件を表 5.1 に示す。

多重量子井戸は成長温度は 780oC、III 族の気相供給比 TMI/(TMG+TMI)を 0.87、NH3流

量を 4 slm とした。InGaN バリア層/GaN 井戸層の膜厚は 3 nm/3 nm として 6 周期作製し

た。またキャップ層は GaN を 30 nm 程度成長させた。成長後の試料は REM を用いて多

重量子井戸層の膜厚分布を測定し、CL を用いて発光特性の評価を行った。 

 

 

3 µm 

(a) 

3 µm 

(b) 

3 µm 

(c) 

図 5.2 (a) (110) Si 上(11-20) GaN、(b) (113) Si 上(11-22) GaN、(c) (001) Si 上(1-101) 
GaN の断面 SEM 像。成長方向(c 軸方向)と各ファセットの面指数を図中に示す。 

(110)Si (113)Si (001)Si 

GaN 
(1-101) 

(-1101) 

(-1-122) 

(000-1) 

(11-22) 

(11-20) (000-1) 
(000-1) (0001) GaN 

GaN <0001> 

<0001> <0001> 
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表 5.1 InGaN/GaN 多重量子井戸の成長条件 

  x 6  

 GaN InGaN GaN Cap-GaN 

TMG (μmol/min) 50 19.7 19.7 19.7 

TMI (μmol/min)  132   

TMI/(TMG + TMI)  0.87   

NH3 (slm) 1 4 4 4 

V/III ratio 893 9060 1176 9060 

Carrier Gas H2 N2 N2 N2 

Pressure (torr) 200 200 200 200 

Growth Temp. (οC) 1060 780 780 780 

Process Time (min) 1 - - - 

Thickness (nm) 10 3 3 30 

5.2.2  InGaN/GaN MQW の膜厚分布 

 複数のファセットに囲まれた立体構造への選択成長では、成長条件によって各ファセ

ットの成長速度が異なり結晶の形状が決定される。InGaN/GaN 多重量子井戸の成長条件

では In の脱離を防ぐために成長温度を GaN の成長温度に対して数百度程度下げて行っ

ているため、半極性面がより安定する雰囲気となっており、(0001)面や(11-20)面に対し

て半極性面の成長速度は非常に遅かった。ストライプ表面の成長速度は(11-20)面で 3.8 

nm/min、(11-22)面で 1.8 nm/min、(1-101)面で 0.7 nm/min であった。またこのとき(000-1)

面方向への成長はほとんど観測されなかった。そこでストライプ表面の MQW 膜厚を同

程度にするために成長時間を調節してサンプルを作製した。図 5.3 に成長後の試料の表

面およびエッジ領域の断面 REM 像を示す。 
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コントラストの違いから InGaN/GaN MQW 層が観察されている。明らかに結晶の面方

位によって表面とエッジの成長速度比が顕著に異なっており、(11-20)GaN ストライプ上

では表面への成長がより促進されており、エッジのファセット上への成長はほとんど見

られなかった。対して半極性(11-22)GaN、(1-101)GaN 上では表面の膜厚に対してエッジ

部での成長が非常に早くなっていた。これらの違いは構成するファセットの違いによる

ものと考えられる。(11-20)GaN ストライプのエッジファセットは(11-22)ファセットで構

成されており、安定面となる。一方で(11-22)GaN ストライプのエッジファセットは

(11-20)面、(0001)面であり、(1-101)GaN ストライプのエッジファセットは(1-101)面、

(0001)面となり成長速度が速い面となる。このため半極性 GaN ストライプのエッジ部で

はより膜厚の厚い MQW が観測されている。このストライプ表面の膜厚分布について

REM 観察により調べた。図 5.3(b), (c)からも明らかにエッジ部では成長途中でファセッ

ト構成が変化しており、膜厚分布から成長過程を考察するのは難しいため今回の評価で

は除外し、GaN ストライプテンプレート時の表面ファセットの端を横軸の原点とし、縦 

300 nm 

(c) (1-101)GaN ストライプ上 InGaN/GaN MQW 

図 5.3 (a) (11-20)GaN、(b) (11-22)GaN、(c) (1-101)GaN ストライプ上 
InGaN/GaN MQW の-c 面付近(左)、中央(中央)、c 面付近(右)付近の断面 REM 像 
 

300 nm 

300 nm 

(b) (11-22)GaN ストライプ上 InGaN/GaN MQW 

(a) (11-20)GaN ストライプ上 InGaN/GaN MQW 
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軸は中央の膜厚で規格化した。結果を図 5.4 に示す。いずれの試料にもストライプの端

で膜厚が厚くなるリッジ成長が確認された。(11-20)GaN 上においては中央から端に向か

うにつれて徐々に膜厚が厚くなり 2 割程度膜厚が増大した。一方で(11-22)GaN ストライ

プ上では中央ではほとんど均一な膜厚分布を示したが、エッジ部で急激に膜厚が増加し
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図 5.4 (a) (11-20)GaN、(b) (11-22)GaN、(c) (1-101)GaN ストライプ上

InGaN/GaN MQW の膜厚分布 
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ていた。(1-101)GaN では最も膜厚不均一が確認され、エッジ部では二倍以上の膜厚が観

察された。 

5.2.3  拡散方程式を用いた気相中における濃度場の数値解析 

 前節で見られた膜厚揺らぎは、気相中の原料化学種の濃度揺らぎ、表面および面間拡

散の違いによる揺らぎが考えられる4)。これらの現象は互いに相関を持つため分離する

ことはできないが、表面拡散がストライプのサイズ(数 μm)に対して充分小さいと仮定

すると、気相場の供給揺らぎからメカニズムを考察することができる。そこでまずは気

相拡散場の濃度分布に関して、有限要素法を用いて拡散方程式を解くことにより求めた。 

 ストライプ方向には濃度場は均一と仮定し、二次元空間の座標を定義した。境界条件

の模式図を図 5.5 に示す。成長表面に対し充分に高い領域(z = 1000 μm)に一定の濃度場

を設定した。気相中では拡散方程式に基づいて濃度分布をもつ。結晶表面では気相中の

原料化学種が吸着し結晶化するため、以下の式に基づいて減少する。 

 dC
dr+

=
k
D

C (5-1) 

C は原料化学種の濃度、r+は表面に対する法線ベクトル、k は反応速度定数、D は拡散

図 5.5 数値解析における境界条件の模式図 
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係数である。表面近傍の原料化学種の濃度を Csとすると成長速度 G は 

 G = kCs (5-2) 

となる。この系において D/k は長さの次元を持ち、気相中の実効的な拡散長として解釈

できる。この値は供給ガスの雰囲気に依存した拡散係数 D と表面の反応速度定数 k に

よって与えられるため、成長条件あるいは成長領域の面方位、サイズなどによっても充

分に変わりうる値である。今回の実験では成長中の雰囲気は固定しているため D は一

定である。面方位による拡散の様子の違いは各ファセット上の反応速度の違い、すなわ

ち k によって現れるものと考えられる。そこで(0001)面上における反応速度定数を k0

と仮定し、各面における反応速度定数の違いは実際に観測された成長速度比から見積も

り、k0 = k(0001) = 1.2k(11-20) = 2.5k(11-22) = 6k(1-101) = 100k(000-1) = kmaskとした。通常、SiO2マスク

上では結晶は堆積されないが、InGaN/GaN 多重量子井戸を成長する際には成長温度が比

較的低温であることと、中間層を成長する際に SiO2状にアモルファス AlN が堆積して

いることから選択性が悪くなりマスク上にも結晶が析出された。断面観察より MQW を

成長する際にマスク上においても(0001)面と同程度の膜厚が確認されたため、kmask は

k0001 と同程度の値に設定した。この仮定より D/k0 が与える表面の濃度分布と実際の膜

厚分布について調べた。 

 図 5.6 に D/k0を 10 μm から 10 nm まで変化させたときのストライプ表面近傍の濃度

分布の解析結果を示す。結果は中央の濃度で規格化した。まず(11-20)GaN 上の結果を例

にとり D/k0の値と分布の影響を考えてみると、D/k0 = 10 µm 付近になると隣り合うスト

ライプ同士が干渉し合い、リッジ部の濃度が減少している。試料の膜厚分布はリッジ部

が厚くなっていることからこれより小さな値をとることが分かる。逆に D/k0が 1 μm 以

下になるとエッジ付近の原料が十分に拡散しないためエッジの部分の濃度が高くなり、

リッジ成長の駆動力となる。図 5.4 に示す膜厚分布の傾向と照らし合わせると D/k0 = 1 

μm の時に最もよく一致し、結果は(0001)面上での結果と近い値を示した5)。D/k0 = 1 μm

の時の半極性面上の濃度分布はエッジ部に向かうにつれて濃度が減少する傾向を示し

ている。これはGaN表面における実効的な拡散長となるD/kがそれぞれD/k11-22 = 2.5 μm、

D/k1-101 = 6 μm とそれぞれ(11-20)GaN より長いためであると考えられる。この結果は

(11-22)GaN の c 面側のエッジ付近 1 µm の領域および(1-101)GaN の全域で実験結果と一

致せず、気相拡散モデルのみでは膜厚分布を引き起こす現象を説明することができなか
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った。つまり半極性面上では気相拡散以外の別の機構が影響していると考えられる。

InGaN のような低温の条件下では半極性面は非常に安定面であることから6)、表面拡散

および面間拡散により原料が供給され膜厚揺らぎや混晶組成揺らぎを招く可能性は充

分に考えられる。 

5.2.4  InGaN/GaN MQW の In 組成分布 

 InGaN/GaN MQW を成長する際に膜厚揺らぎが確認されたが、InGaN 成長時には III

族原料として TMG と TMI の二種類の原料を供給していることから、それぞれの表面に

おける振る舞いが異なる可能性がある。これらの違いを理解するには InGaN 中の混晶

組成について評価するのが適当である。サブミクロン領域における結晶の情報を得るに

は局所的にキャリアを励起できる CL 測定が妥当である。そこで作製したサンプルに対

し励起位置を関数とした CL スペクトル測定を行い発光ピーク波長分布を観察した。
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図 5.6 D/k0を変化させたときの(a) (11-20)GaN、(b) (11-22)GaN、(c) 
(1-101)GaN ストライプの表面近傍における原料化学種の濃度分布 

D/k0 = 10 µm 

D/k0 = 1 µm 

D/k0 = 100 nm 

D/k0 = 10 nm 

0 position 0 position 0 position 

0

1

2

3

4

5

0 1 2 3 4 5 6

C
on

ce
nt

ra
tio

n 
( a

.u
.)

Position (µm)

0

1

2

3

4

5

0 1 2 3 4 5 6

C
on

ce
nt

ar
at

io
n 

(a
.u

.)

Position (µm)

D/k0 = 10 µm 

D/k0 = 1 µm 

D/k0 = 100 nm 

D/k0 = 10 nm 

D/k0 = 10 µm 

D/k0 = 1 µm 

D/k0 = 100 nm 

D/k0 = 10 nm 

(a) (11-20)GaN (b) (11-22)GaN (c) (11-22)GaN 



85 
 

 

 
図 5.7 にそれぞれのストライプ表面における発光ピーク分布を示す。それぞれの試料

で発光波長が異なっており、(11-20)面上に作製した MQW からの発光が最も短波長にピ

ークが見られ、(1-101)面上で最も長波長にピークが見られた。この面方位の違いは結晶

方位が異なり歪の異なることから In組成引き込み効果の影響7)が異なる可能性と分極電

場によるバンドへの影響による可能性が指摘されているが8)、成長条件によっても傾向

は異なり9)、原因を理解するにはさらなる検討が必要である。それぞれの発光ピークの

位置依存性を比較すると、(11-20)GaN 上および(11-22)GaN 上ではほとんど均一であっ

た。一方で(1-101)GaN 上では場所によってかなりばらつきが見られ、c 面側に向かうに

つれて短波長側にシフトした。評価している対象は量子井戸であるため、発光分布を与

える原因は量子井戸幅の揺らぎによる量子閉じ込め効果の違い、または井戸層のバンド

ギャップ(混晶組成)の違いの二つが考えられる。特に(1-101)GaN 上では膜厚揺らぎが顕

著に現れており井戸幅の影響は無視できない。そこで図 5.4 の分布を用いて量子準位を

算出することで膜厚の影響を除去した。図 5.8 に InGaN 中の In 組成分布を示す。
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(11-20)GaN 上や(11-22)GaN 上では In 組成はほとんど一致していた。(1-101)GaN 上にお

いては-c面側のエッジ部から 4 µm程度の領域では In組成はほとんど一定であったがそ

れ以降では In 組成は減少していた。もし表面で原子が拡散する場合には Ga と In で異

なった拡散長を有するため組成の分布が起こりうる10)。In 組成が面内で均一という結果

は、InGaN 中の選択成長では原料はほとんど表面を拡散せずに吸着あるいは脱離してい

ると考えられる。表面拡散の影響が現れる場合、ファセットのエッジを起点とした吸着

あるいは脱離の過程が考えられるが、膜厚揺らぎのエッジ部が厚くなる傾向を考慮する

と原料がエッジ部から取り込まれ表面を拡散していると考えられる。つまり半極性面結

晶、特に(1-101)GaN 上では c 面や(11-20)面と比べ気相中の実効的な拡散長や表面拡散長

が長いと言える。 

 

5.3 半極性 GaN ストライプ上 InGaN/GaN MQW の成長圧力・成長

温度が与える膜厚・組成揺らぎの影響 

 次に、半極性面である(11-22)GaN、(1-101)GaN ストライプ上に InGaN/GaN MQW を

成長した時の成長条件が与える面内揺らぎの影響について検討を行った。成長条件を表 

5.2 に示す。前節の成長条件を基準として、成長圧力および成長温度を変化させ、膜厚

分布および発光分布の影響について検討を行った。成長圧力依存性の際は成長温度

780οC で 200 torr および 600 torr とした。成長温度依存性は 600 torr の雰囲気で 720οC、

760οC、800οC で作製した。作製した試料を REM および CL を用いて膜厚分布、発光分

布を比較した。 
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表 5.2 成長条件表 

  x 6  

 GaN InGaN GaN Cap-GaN 

TMG (μmol/min) 50 19.7 19.7 19.7 

TMI (μmol/min)  132   

TMI/(TMG + TMI)  0.87   

NH3 (slm) 1 4 4 4 

V/III ratio 893 9060 1176 9060 

Carrier Gas H2 N2 N2 N2 

Pressure (torr) 200, 600 200, 600 200, 600 200, 600 

Growth Temp. (οC) 1060 720 ~ 780 720 ~ 780 720 ~ 780 

Process Time (min) 1 - - - 

Thickness (nm) 10 3 3 30 

 

図 5.9 に成長圧力 200 torr および 600 torr で成長した InGaN/GaN MQW の膜厚分布を

示す。成長圧力 200 torr ではどちらの試料においてもリッジ成長がみられ、(11-22)GaN

ストライプ上では 1.4 倍程度、(1-101)GaN ストライプ上では 3 倍程度の膜厚の増大が確

認された。しかし成長圧力が高くなると明らかに均一性が改善し、(11-22)GaN ストライ

プ上では 1.1倍程度、(1-101)GaNストライプ上では 1.5倍程度にまで均一性が改善した。 

図 5.10 に CL 発光分布を示す。(11-22)GaN 上では発光分布はどちらの条件においても

発光揺らぎはほとんど見られなかった。(1-101)GaN では発光揺らぎは依然として現れて

いた。 
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次に成長温度を変化させて分布への影響を検討した。図 5.11、図 5.12 に膜厚分布お

よび CL 発光分布を示す。尚、(11-22)GaN 上に 800οC で成長した試料は In 組成が低く、

REM像において InGaNとGaNのコントラストの違いがはっきりせず分布の評価はでき

なかった。成長温度が低いほど均一な膜厚が得られ、720οC で成長した試料では膜厚揺

らぎが 10%以下まで低減した。また発光分布も成長温度が低いほど均一な分布を示した。

つまり表面拡散長を短くするような成長条件にすることで均一な膜を得ることが可能

であると言える。 
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5.4 半極性 InGaN/GaN MQW の発光特性 

5.4.1 表面 PL 測定 

 前節までの結果より低温かつ高圧の条件下により面内不均一の少ない InGaN/GaN 多

重量子井戸が得られたため、成長温度が比較的低い条件下で III 族供給比(TMI / (TMG + 
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TMI)供給比)を変化させて発光波長が 425 nm(青色)から 540 nm(緑色)となる試料を作製

した。また c 面との比較のために GaN/Sapphire テンプレートおよび HVPE 成長バルク

GaN 基板上に発光波長が 460 nm 付近の InGaN/GaN MQW を作製し、それぞれ室温にお

ける PL 発光の励起強度依存性について調べた。量子井戸の発光特性を正確に評価する

ためにキャリアを選択的に励起する λ = 404 nm の半導体レーザを励起光源とした。 

 まず c 面との比較結果を図 5.13 に示す。それぞれのサンプルは構造が異なることか

ら光取り出し効率(または収率 η)が異なるため、励起強度に対する発光強度の推移が比

較しやすいように励起強度 1 mW (71 kW/cm2)における発光強度で規格化した。図 

5.13(a)から GaN/Sapphire テンプレート上では弱励起の時に発光強度は非線形に増大し 

ていることが分かる。これは転位密度が他の試料と比べて高い(~109 cm-2)ために低キャ 

リア濃度において非輻射再結合過程がより支配的になっており、励起強度が増加するに

つれて非輻射再結合に対して輻射再結合がより支配的になる傾向を示していると思わ 

れる。 

それに対して GaN 基板上では転位密度が低い(~106 cm-2)ことから弱励起下において

も励起強度に対して発光強度が線形的に増大しており、ほとんど輻射再結合過程が得ら

れているものと思われる。弱励起下では(1-101)GaN 上に作製した MQW は GaN 基板上

と同様の傾向を示しており、欠陥が少ないことによるものと思われる。一方で強励起 

図 5.13 異なる基板上に作製した InGaN/GaN MQW (λPL ≈ 450 nm)
の PL 励起強度依存性(T = RT)((a)両対数表示、(b)線形表示)) 
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下においては GaN/Sapphire 上およびバルク GaN 上のサンプルにおいて発光強度の飽和

(効率ドループ)が見られたが、(1-101)GaN 上においては励起強度 800 kW/cm2において

も効率ドループは見られなかった。次に(1-101)GaN 上 InGaN/GaN MQW において In 組

成の異なるサンプルを比較した結果を図 5.14 に示す。いずれのサンプルにおいても発

光強度は励起強度に対してほとんど線形的に増加する傾向を示しており、輻射再結合過

程が支配的であるが、In 組成が高くなるにつれて弱励起下における非線形成分が増大し、

格子緩和により何らかの欠陥が導入されたためと思われる。強励起下においてはいずれ

の試料においても発光強度は線形的に増大した。 

PL におけるキャリア再結合ダイナミクスはキャリア密度によって異なる過程が起こ

りうるため、これらの結果について(1)弱励起下および(2)強励起下におけるキャリア再

結合ダイナミクスについて考察を行った。 

(1)弱励起下におけるキャリア再結合ダイナミクス 

弱励起における生成されたキャリアの再結合過程は Shockley-Read-Hall 統計に基づい

た解釈ができる11,12)。図 5.15 に示すように二準位間におけるキャリア生成再結合モデル
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図 5.14 In 組成の異なる(1-101)InGaN/GaN MQW の室温における PL 励起強

度依存性。内挿の値は発光波長を示す。 
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は熱平衡状態のとき次式のように表される。 

 G = An + Bn2 + Cn3 (5-3) 

G はキャリア生成レート、n はキャリア濃度、An は非発光再結合項、Bn2は発光再結合

項、Cn3 はオージェ再結合項を表し、左辺はキャリア生成速度、右辺はキャリア再結合

速度となる。今回の解析では 1019 cm-3以下の低キャリア濃度における評価を行うためオ

ージェ再結合過程は無視する。実際の構造は量子井戸になっているため、二準位間のダ

イナミクスを評価するために InGaN/GaN MQW の井戸層のみ励起する光源を用いると、

単位時間当たりのキャリア生成レートは 

 G =
Plaser(1− R)αd

(Aspotdhν)
=

Plaser(1 − R)α
(Aspothν)

 (5-4) 

となる。Plaserは入射光強度、R は表面の反射率、α は吸収係数、d および Aspotは量子井

戸幅およびレーザーの照射面積、hνはレーザーのエネルギーである。PL 発光強度を IPL

とすると、 

 IPL = ηBn2 (5-5) 

と表される。ただし、ηは PL 光学系における収率である。IPLを用いて(5-3)式を記述す

ると再結合速度を IPLの関数で記述することができ、 

 G =
A

�ηB
IPL
1/2 +

1
η

IPL (5-6) 

となる。このとき内部量子効率(IQE)は 

CB 

VB 

(a) (b) (c) (d) 

図 5.15 二準位間における(a)キャリア励起、(b)非発光再結合、(c)発光再結合、

(d)オージェ再結合過程の模式図 

hν hν 
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IQE =

Bn2

G
=

1
η IPL

A
�ηB

�IPL + 1
η IPL

 (5-7) 

となる。B 係数はキャリア濃度に依らない値であると仮定すると、(5-4)式および(5-6)

式から A および η をフィッティングパラメータとして内部量子効率を見積もることが

できる。報告値から B 係数を 1.0 x 10-10 cm3/s とし 1,13)、IQE のキャリア濃度依存性を算

出した。 

図 5.16 に GaN/Sapphire テンプレート、GaN 基板および(1-101)GaN/Si 上に作製した発

光波長 450 nm の InGaN/GaN MQW における内部量子効率のキャリア濃度依存性を示す。

c 面上においては GaN/Sapphire 上と比べ GaN 基板上では高い内部量子効率を示した。

Shockley-Read-Hall モデルではキャリア再結合過程を非輻射再結合過程(An)と輻射再結

合過程(Bn2)の二つの経路で考えているため、これは下地 GaN 結晶の貫通転位密度が

GaN 基板の方が低いために非輻射再結合中心が少ないことによるものと解釈できる。

(1-101)GaN 上においてはさらに高い内部量子効率を示し、低いキャリア濃度の領域から

80 %以上の値を示した。 

図 5.17 に(1-101)GaN 上 InGaN/GaN MQW における内部量子効率のキャリア濃度依存

性を示す。発光波長 425 nm において最も高い内部量子効率を示し、In 組成増加(発光波

長増大)につれて減少していく傾向を示した。これは高 In 組成による InGaN 層の格子緩

和による欠陥導入14)もしくは InGaN 層の熱劣化15,16)による影響が考えられる。このうち

熱劣化の影響は LED を作製する際に p 型層を高温で成長する時や MQW 成長後に 1000

度程度でアニールする際に In が熱分解される現象として報告されており、今回の試料

は MQW 層で成長を止めていることから考えにくい。つまり図 5.17 における In 組成増

加に伴う内部量子効率の低下は主に格子緩和の影響であると考えられる。図 5.18 に In

組成の異なる MQW の CL 発光の様子を比較した。発光波長 425 nm の試料では試料表

面には目立った欠陥はみられないが、発光波長 490 nm および 540 nm の試料では暗線が

ストライプ方向に現れている。空間分解能が充分でないため定量的な欠陥の評価は難し

いが、暗線の密度は長波長のものほど増加していた。これは界面に発生したミスフィッ

ト転位、あるいは積層欠陥によるものと思われる。 
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図 5.17 In 組成の異なる(1-101)InGaN/GaN MQW の室温における 
内部量子効率のキャリア濃度依存性 
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図 5.16 異なる基板上に作製した InGaN/GaN MQW (λPL ≈ 450 nm)の室温におけ

る内部量子効率のキャリア濃度依存性 
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 (2)強励起下におけるキャリア再結合ダイナミクス 

強励起下においてキャリア密度の増加に対する発光効率の低下(ドループ)の原因は

オージェ過程の寄与17)、局在準位からの電流オーバーフロー18)、分極電場による量子井

戸からのキャリアのリーク19)など様々な可能性が議論がなされている。これらのうちオ

ージェ過程はキャリア濃度が 1019 cm-3程度から顕著に表れるが、今回の測定範囲では観

測されない領域であるためオージェ過程による効率低下とは考えにくい。すると局在準

位と分極電場の影響が考えられるが、(1-101)面は分極電場を低減しうる面であるので後

者の差異が大きいと考えられる。m 面上において同様に効率ドループの低減が報告され

ている20)。効率ドループは高輝度 LED の弊害となっているので本研究で作製した

(1-101)GaN 結晶はさらなる効率向上に向けた利用が期待される。 

 

5.5 (1-101)InGaN/GaN MQW の TEM 観察および X 線回折測定 

 前節より(1-101)GaN 上に作製した InGaN/GaN MQW は良好な内部量子効率を示した

ものの、高 In 組成になるほど内部量子効率の低下が見られた。InGaN と GaN は格子定

数が一致しないため、高 In 組成になるにつれて格子不整合度が増大し量子井戸内に何

らかの欠陥が発生したことが考えられる。そこで本節では(1-101)GaN ストライプ上

InGaN/GaN MQW のうち、発光波長が 400 nm、540 nm の試料について断面 TEM 観察と

X 線回折測定を行い結晶内に存在する欠陥について評価を行った。図 5.19 にストライ

プ断面を g = [1-100](図 5.19(a))および g = [0001] (図 5.19(b))の条件で観察した明視野

2 μm 2 μm 2 μm 

(a) λ = 425 nm (b) λ = 490 nm (c) λ = 540 nm 

図 5.18 (a) λ = 425 nm、(b) λ = 490 nm、(c) λ = 540 nm の発光波長をもつ(1-101) 

InGaN/GaN MQW の表面 CL 像 
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TEM 像を示す。図 5.19(a)ではバーガースベクトルが[0001]成分を持つ転位が暗線とし

て現れ、図 5.19(b)ではバーガースベクトルが[1-100]成分を持つ転位や積層欠陥が現れ

る。Si 上に GaN を成長すると格子不整合から多数の貫通転位や積層欠陥が界面に発生

するが、作製した試料は成長初期段階でファセットにより曲げられ(0001)面上を伝搬し、

ストライプ端にのみ集中しているのが分かる。ストライプ中央の領域では基板から発生

する欠陥は全く見られていない。図 5.20 に回折ベクトル g = [1-100]の条件で観察した

MQW 層の断面 TEM 像を示す。発光波長 400 nm(図 5.20(a))では新たな欠陥が見られず、

非常に高品質で均一な結晶が得られているのが分かる。一方で発光波長 540 nm(図 

5.20(b))では MQW 層から基底面欠陥がおよそ 40 nm 間隔で発生していた。これらの欠

陥はほとんど 1 層目で導入されているのが分かる。 

 この発光波長 540 nm の試料について X 線回折を行うことにより GaN と MQW の格

子関係を詳細に調べた。図 5.21 に(3-300)回折および(3-1-22)回折付近の逆格子マッピ

ングを示す。ここで qxおよび qyは(1-101)面内の[1-102]方向および[11-20]方向を指し、

(1-101)GaN ストライプ方向に対して垂直方向および平行方向に対応する。図 5.21 か

ら MQW 層は qx方向にのみ緩和していることが分かり、図 5.20(b)に対応する積層欠

陥に起因することが分かる。図 5.17 および図 5.18(b), (c)より In 組成の増大に伴い格

子不整合度が増大することからより高密度の積層欠陥が発生しており、低キャリア濃度

における内部量子効率の低下を招いていると考えられる。しかし積層欠陥密度に対する

非輻射再結合への影響は未だ明らかにされておらず、さらなる検討が必要である。 

 



97 
 

 

 

図 5.20 発光波長(a)400 nm および(b)540 nm の(1-101)InGaN/GaN MQW
の断面 TEM 像(g = [1-100]) 

<0001> 

<0001> 

図 5.19 (1-101)InGaN/GaN MQW ストライプの断面 TEM 像 
((a)g = [1-100], (b)g = [0002]) 
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5.6 まとめ 

 本章では高品質な半極性および無極性面を表面としたマイクロファセット GaN スト

ライプ上に均一な InGaN/GaN MQW 膜の作製を試みた。結晶面を変えたテンプレート

上に成長し比較することで気相拡散の影響と表面拡散の影響について考察し、成長圧力

および成長温度依存性から面内で膜厚ゆらぎの少ない MQW 層を得るための指針を得

た。また均一な膜が得られた(1-101)InGaN/GaN MQW について PL 発光特性の評価を行

い(0001)面との比較を行った。さらに結晶品質について TEM 観察および X 線回折測定

を行い発光効率と量子井戸層に発生する欠陥の相関について考察を行った。得られた知

見を以下にまとめる。 

I. 同程度のサイズを有する無極性(11-20)GaN、半極性(11-22)GaN、(1-101)GaN ストラ

イプ上に InGaN/GaN MQW の選択成長を試み、構成されるファセットの違いに応じ

たリッジ成長が確認された。これらの成長過程についてまず気相拡散による影響を

仮定し、拡散方程式を用いて気相中の濃度分布について数値解析を行ったところ無

図 5.21 発光波長 540 nm の(1-101)InGaN/GaN MQW の 
(a) (3-300)回折および(b) (3-1-22)回折付近の逆格子マッピング 
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極性面(11-20)GaN 上では良い一致を示したものの半極性面上では実験結果と一致

しなかった。この原因について表面拡散による影響を示唆した。 

II. 半極性面ストライプ上において成長圧力および成長温度が与える分布への影響に

ついて調べたところ、成長圧力が高いほど、また成長温度が低いほど膜厚ゆらぎが

減少することが分かった。これは圧力が高いほど III 族の供給分圧が増加し、成長

温度が低いほど表面のマイグレーションが減少するためストライプのエッジから

供給される原料の拡散長が減少することによるものと思われる。最適化の結果膜厚

揺らぎが 1 割以下の良好な膜を得た。 

III. (1-101)GaN について PL 励起強度依存性により発光特性の評価を行った。弱励起お

よび強励起いずれの条件においても発光強度は励起強度に線形的に増加し、結晶の

高品質および分極電場の低減による効果であることを示した。 

IV. 500 nm以上の発光波長を持つ高 In 組成になると InGaN/GaN 界面より新たに積層欠

陥が発生することで格子緩和し、発光効率の低下を招いた。 
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第6章  半極性(1-101)GaN 上 InGaN 厚膜成長 

6.1  はじめに 

 窒化物半導体の可視光デバイスは InxGa1-xN を発光層としており、青色領域では良好

な発光効率が得られているが、高 In 組成にするにつれて下地 GaN 結晶との格子不整合

度が増大し、臨界膜厚が数 nm 程度と量子井戸サイズ程度、あるいはそれ以下になって

しまう1)。そのためヘテロ界面にはミスフィット転位が導入され、発光効率が低下する。

これを防ぐためには発光層と下地層の格子定数をできるだけ揃える方が良い。例えば

InGaN 結晶を下地層とすることができれば発光層への新たな欠陥の導入を回避するこ

とができる。しかしながら従来の(0001)面においては貫通転位上に{1-101}ファセットに

囲まれたピットを形成することから、平坦な膜を得るのが非常に困難である。一方で半

極性面は比較的低温成長で安定してファセットを形成する面方位であり、良好な結晶が

得られる可能性がある。しかしながら半極性面の InGaN 厚膜の成長は試みられておら

ず、成長機構、格子緩和過程は未だ明らかになっていない。そこで本章では Si 基板上

に作製した(1-101)GaN 結晶上に InGaN 膜を成長し、成長過程を観察した。 

6.2   実験方法 

 成長用基板として周期 2 μmの加工溝パターンを作製した 8o-off (001)Si 基板を用い、

(1-101)GaN レイヤー、InGaN 厚膜を作製した。まず、In 組成の異なる試料を作製し、

格子緩和の違いについて比較を行った。成長条件を表 6.1 に示す。100 nm 程度の AlN

中間層を介して(1-101)GaN を 1 μm 程度成長した。その後 InGaN を 1 時間程度成長させ

ることで 300 nm 程度の InGaN 厚膜を作製した。InGaN 成長時の成長温度は 750oC、成

長圧力は 500 torr とした。TMG 流量は 50 µmol/min で固定し、TMI 流量を変化させ、III

族原料の供給比(TMI/(TMG+TMI))を 0.00 ~ 0.50 と変化させ In 組成の異なる試料を作製

した。III 族供給比 0.50 で成長した試料の断面 REM 像を図 6.1 に示す。従来の(0001)

面GaN上に InGaN厚膜を成長すると貫通転位上に{1-101}ファセットで囲まれたピット

を形成する2)。しかし(1-101)GaN 上では目立ったピットは確認されず、比較的平坦な結

晶が得られた。 
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表 6.1 (1-101)InGaN/GaN の成長条件 

 AlN GaN GaN InGaN 

TMA (μmol/min)     

TMG (μmol/min)   100 50 

TMI (μmol/min)    0 ~ 50 

TMI/(TMG + TMI)    0.00 ~ 0.50 

NH3 (slm) 0.2 1 1 4 

V/III ratio     

Carrier Gas H2 H2  N2 

Pressure (torr) 100 500 500 500 

Growth Temp. (οC)  1060  780 

Process Time (min) 10 1  60 

Thickness (nm) 100 (stripe) ~1000 300 

 
 

 

 

1 µm (001)Si 

(1-101)GaN 

(1-101)InGaN 

図 6.1 (1-101)InGaN/GaN/(001)Si の断面 REM 像 
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6.3   (1-101)InGaN/GaN の格子関係の観察 

  

この InGaN と GaN の格子関係を調べるために X 線逆格子マッピング測定を行った。

半極性面では面内で非対称な構造を有していることから歪や緩和過程についても方向

により異なる可能性がある。そこで図 6.2 に示すように X 線入射方向を<0001>GaN投影

方向(qx方向)と<11-20>GaN 方向(qy方向)の二種類行った。まず対称面である(1-101)回折を

用いて逆格子マッピング測定を行った。qx-qz 空間および qy-qz 空間における GaN および

InGaN の回折ピークを図 6.3 に示す。In 組成 0.08 の試料では GaN と InGaN の回折ピー

クは面内方向のずれがなくコヒーレント成長しているのが分かる。一方、In 組成 0.13

以上で作製した試料は qx方向に回折ピーク位置のずれが観測されたが qy方向には面内

ずれが確認されなかった。 

この一方向のずれは InGaN の(1-101)面が GaN に対して一方向にチルトしていること

を示しており、チルトを伴う緩和過程は結晶軸の傾斜と関連づけて解釈することができ

る。窒化物半導体のすべり系は (0001)/1/3<11-20> が主であり、滑り方向は

b=a=<11-20>,<1-120>, <-1120>方向の 3 方向の成分を持つ。図 6.4 に示すように半極性

面ではウルツ鉱の結晶軸が傾いているため、3 種類の滑り方向に対する緩和の効果は異

なる。InGaN 層は GaN に対し格子定数が大きいため圧縮歪を受けるが、臨界膜厚を超

えるとミスフィット転位が導入される。その際、最も格子緩和に効果のあるバーガース

ベクトル成分が導入される。a 軸方向の滑りに対し、qx方向の滑りを緩和させる成分は 

 

Si substrate 

(1-101)GaN 

(1-101)InGaN 

qx (<0001>projection) 

qy(<11-20>) 
qz 

図 6.2 X 線入射方向の模式図 
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結晶面に対して斜めに成分を持つ。この成分は面内方向と膜厚方向に分解され、面内方

向の成分が圧縮歪の緩和、膜厚方向の成分がチルトの起因となる。つまり(1-101)回折ピ

ークの逆格子空間におけるずれは格子緩和を示していると考えられる。 

(1-101)GaN 

(1-101)InGaN 

(0001) plane 

図 6.4 (1-101)面結晶における軸方向の模式図 

qx 

qy 

a1 

a2 

a3 
qx 

qy 

qz 

qz 

qz 
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y
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-0.05 0.00 0.05
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)

q
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0.08 
0.13 

0.20 
0.28 

0.34 

0.08 
0.13 
0.20 
0.28 
0.34 

図 6.3 In 組成 0.08~0.34、膜厚 300 nm の(1-101)InGaN/GaN 膜の逆格子空間に

おける (1-101)対称回折ピーク位置関係。X 線入射の面内方向はそれぞれ(a) qx : 

<0001> 投影方向、(b)<11-20>方向とした。 
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さらに詳細な緩和過程について調べるために非対称面回折のピーク位置関係を調べ

た。図 6.5(a)に非対称(3-300)回折付近、図 6.5(b)に非対称(3-1-22)回折付近の回折ピーク

の逆格子空間における関係を示す。qx-qz 空間においては InGaN の回折ピークは (1-101)

回折と同程度のチルトがみられた。そこで逆格子空間における qz’方向を GaN、InGaN

それぞれの(1-101)面方向,qx’方向を<0001>GaN 投影方向としてプロットし GaN、InGaN の

格子定数の比較としている。In 組成 0.08、0.13 では面内の格子間隔はほとんど変化して

おらず、In 組成の増加につれて InGaN の面内における格子間隔の増大が確認された。

qy方向(<11-20>GaN 方向)も同様に In 組成 0.20 以上で観測された。この格子定数のずれは

界面に刃状転位が挿入されることにより格子緩和していることを示している。 

6.4  (1-101)InGaN の格子緩和に関する考察 

 本節では(1-101)InGaN と格子緩和に関する考察を行う。GaN 上に InGaN を成長する

と格子不整合により InGaN 膜中には圧縮応力が加えられる。ウルツ鉱構造における歪

と応力の関係はフックの法則に従い式(6-1)式のような弾性テンソルで表すことができ

る。 
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(a) (b) 

図 6.5 (a)(3-300)回折および(b)(3-1-22)回折ピークの逆格子空間の関係。 

qx’は<0001>投影方向、qyは<11-20>方向、qz’は(1-101)面方向を示す。 
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⎢
⎢
⎡
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⎥
⎥
⎥
⎥
⎤

 (6-1) 

σij は応力テンソル、εij は歪テンソル、Cij は弾性スティフネス定数を示す。ここでウル

ツの座標系を<1-100>方向:x 方向、<11-20>方向:y 方向、<0001>方向:z 方向にとると、

(1-101)面結晶の場合図 6.6に示すように y軸を中心とし θ回転した成長方位に対する座

標系(x’, y’, z’)を持ち、次の回転行列を用いて変換できる。 

 U = �
cosθ 0 −sinθ

0 1 0
sinθ 0 cosθ

� (6-2) 

この(x’, y’, z’)座標系において x’-y’平面内の格子定数差から応力を発生するため、図 

6.6(b)より x’方向においては OA 間、y’方向においては BC 間の格子間隔の差が応力の起

因となる。コヒーレント成長した InGaN 膜において εx’x’および εy’y’は 

 εx′x′ =
OAInGaN − OAGaN

OAGaN
 

=
aGaNcGaN − �(aInGaNcGaN)2 cos2 θ + (aGaNcInGaN)2 sin2 θ

�(aInGaNcGaN)2 cos2 θ + (aGaNcInGaN)2 sin2 θ
 

(6-3)  

 εy′y′ = εyy =
BCInGaN − BCGaN

BCGaN
=

aInGaN − aGaN
aGaN

 (6-4) 

 

z’ 

x 
 

y,y’ 
 

z 

x’ 
 

θ 

O 
 

A 
 

B 
 

C 
 

GaN Template 

z’ 

x 
 

y,y’ 
 

z 

x’ 
 

θ 
<0001> 

Strained InGaN 

図 6.6 (a)半極性 GaN の座標系の定義と(b)ウルツ鉱に関する座標系の関係 

(a) (b) 
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表 6.2 GaN および InN の格子定数および弾性定数 

 格子定数 (Å) 弾性スティフネス定数 (GPa) 

c a C11 C12 C13 C33 

GaN 5.185 3.189 390 145 106 398 

InN 5.760 3.548 190 104 121 182 

 

となる。ここで OA および BC は x’方向および y’方向の格子間隔、a および c は格子定

数である。なお無歪における InxGa1-xN の格子定数および弾性スティフネス定数はベガ

ード則によって求めた。 

 (a, c)InGaN = x(a, c)InN + (1 − x)(a, c)GaN (6-5) 

 CijInGaN =  xCijInN + (1 − x)CijGaN (6-6) 

用いた格子定数および弾性定数は表 6.2 に示す。 

剪断応力は 0 であり、z’方向には応力は発生しないことから、σzz=σyz=σzx=0 とすると、

(6-1)式および(6-2)式から εz’z’は以下のようになる。 

 
εz′z′ =

�B42εx′x′ − B41εy′y′�A32 − �B32εx′x′ − B31εy′y′�A42

A31A42 − A32A41
 (6-7) 

ただし、Aijおよび Bijは弾性定数を含む定数であり、 

 
A31 = C11sin4θ + �

1
2

C13+C44� sin22θ+ C33cos4θ  

 A32 = {C11sin2θ+ (C13+2C44)cos2θ − C33cos2θ} sin 2θ  

 
A41 =

1
2

{C11−C13sin2θ + 2C44cos2θ + (C13 − C33)cos2θ} sin 2θ  

 
A42 = �

C11 + C33
2

− C13� sin2θ + 2C44cos22θ  

 B31 = C12sin2θ + C13cos2θ  

 
B32 = C13(sin4θ + cos4θ) + �

C11 + C33
4

− C44� sin2θ  

 
B41 =

C12 − C13
2

sin 2θ  

 
B42 =

1
2

{C11 cos2 θ − (C13 + 2C44) cos 2θ − C33 sin2 θ} sin 2θ  
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となる。 

次に(1-101)InGaN 結晶が緩和した場合を考える。InGaN を臨界膜厚以上成長すると歪

エネルギーを緩和するためにミスフィット転位が界面に発生する。刃状転位が導入され

たとき、半極性や無極性など面内で対称性を持たない場合には刃状転位の成分によって

緩和の効果が異なる。図 6.4 の模式図に示したように、刃状転位のバーガースベクトル

を面内方向成分 b∥および垂直方向成分 b⊥に分解すると 

a1, a3: b∥ =
a
2√

3 cosθ , b⊥ =
a
2√

3sinθ (6-8) 

a2: b∥ = a, b⊥ = 0 (6-9) 

となる。このうち a1, a3は x’方向に緩和の成分を持ち、a2は y’方向に緩和の成分を持つ。

x’方向では歪を緩和させる成分とチルトを起こす成分が含まれ、y’方向では歪を緩和さ

せる成分のみ持つため x’方向のみへのチルトを引き起こし、実験結果と傾向が一致する。 

 InGaN 結晶がどの程度緩和しているかを評価するために緩和率を定義する。InGaN 結

晶が完全に緩和したとき、ミスフィット転位の導入により歪をキャンセルするため、転

位の間隔 Lmisfitは次式のように表すことができる。 

 Lmis�it ≡ Lfull−relaxed =
b∥
εjj

  (j = x, y) (6-10) 

また、a1, a3 方向の緩和では垂直方向の緩和成分を持ち、結晶のチルトを招く。このチ

ルト角を αとすると、 

 α ≡ αfull−relaxed = 2 tan−1
b⊥

2Lfull−relaxed
~

b⊥
Lfull−relaxed

 (α ≪ 1 のとき) (6-11) 

となる。結晶が部分的に緩和する時はミスフィット転位は(6-10 式および(6-11 式で表さ

れる密度より少ない。そこで x’方向、y’方向に関して緩和率 Rx、Ryを、 

(x 方向) Rx =  
ρmis�it

ρfull−relaxed
=

Lfull−relaxed
Lmis�it

 (6-12) 

(y 方向) Ry =  
ρmis�it

ρfull−relaxed
=

aInGaN − aGaN
aInGaN − a0InGaN

 (6-13) 

とした。つまり XRD 測定の(1-101)面回折測定より得られた InGaN 層のチルトから x 方

向の緩和率を、これらより、x 方向においては InGaN 結晶のチルト角から、y 方向にお

いては(3-1-22)回折における面内方向の格子定数の比較により緩和率を評価した。図 6.7

に膜厚 300 nm における InGaN 厚膜の緩和率 Rx, Ryの In 組成依存性を示す。In 組成が低 
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い領域では x 方向の緩和率が y 方向よりも高く、In 組成の増加に伴い y 方向の緩和率も

増大し、In 組成 0.25 以上の領域ではほとんど結晶が緩和していた。つまり(1-101)InGaN

結晶の格子緩和は x 方向(<0001>投影方向)により起こりやすいことを示している。

InGaN/GaN MQW 中のチルトを伴う格子緩和は(1-100)面や(11-22)面など他の面方位結

晶でも報告されている3,4,5)。(1-100)GaN 上の InGaN 格子緩和は面内を横切るように存在

する{1-100}面すべり上にミスフィット転位の列が形成されて緩和が生じ、(11-22)面で

は(1-101)面と同様に面内を横切る(0001)面すべりを介したミスフィット転位の列が観

察されているが、これら界面に発生するミスフィット転位は下地層の結晶品質によって

も少し異なるようである。例えば(11-22)GaN 上では下地に存在する貫通転位がヘテロ界

面を伝搬することで格子緩和を引き起こし、上部には新たな欠陥は発生していないが 4,6)、

下地が高品質な場合は界面から積層欠陥が発生し、積層方向に伝搬しているようである

7)。 
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図 6.7 (1-101)GaN 上 InGaN 厚膜(厚さ 300 nm)における緩和率の In 組成依存性 
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6.5  (1-101)InGaN/GaN の緩和過程と表面モフォロジーの相関 

 前節で(1-101)GaN 上に InGaN を成長した時に qx方向にチルトを伴う格子緩和が、qy

方向にチルトを伴わない格子緩和が発生することが分かった。本節では膜厚および組成

が異なる(1-101)InGaN 厚膜を作製しより詳細な成長過程を観察した。成長条件を表 6.3

に示す。前節と同様に TMI 流量を変えて作製することで In 組成 0.08, 0.20, 0.34 の試料

を作製し、成長時間を 5 分、60 分、120 分とすることで膜厚が 50 nm、300 nm、600 nm

の InGaN 膜を作製した。試料は X 線回折から得られる InGaN 結晶のチルトを用いて緩

和率を求め、XRC 測定により結晶品質を評価した。また AFM 像から表面モフォロジー

を観察し、緩和率や XRC 半値幅と比較することで成長過程を評価した。 

 まずは X 線回折からチルト角を求め、In 組成や膜厚が与える緩和率の影響を調べた。

図 6.8 に In 組成とチルト角との関係を示す。膜厚に対するチルトの推移は In 組成によ

って様子が異なっており、In 組成 0.08 の試料ではほとんど結晶のチルトは見られなか

ったが、膜厚 600 nm の試料でわずかながらチルトが観測された。In 組成 0.20 では 50 nm 

 

表 6.3 成長条件表 

 AlN GaN GaN InGaN 

TMA (μmol/min)     

TMG (μmol/min)   100 50 

TMI (μmol/min)    0 ~ 50 

TMI/(TMG + TMI)    0.00 ~ 0.50 

NH3 (slm) 0.2 1 1 4 

V/III ratio     

Carrier Gas H2 H2  N2 

Pressure (torr) 100 500 500 500 

Growth Temp. (οC)  1060  780 

Process Time (min) 10 1  10, 60, 120 

Thickness (nm) 100 (stripe) ~1000 300 
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成長した時点でチルトが見られ、膜厚が増大にするにつれてチルト角も増大する傾向を

示した。In 組成 0.34 では膜厚 50 nm でチルト角が 3.4 度程度見られ、膜厚の増大に対し

てもあまり変化が見られなかった。この違いは臨界膜厚の差と考えられる。In 組成 0.08

では格子不整合度が小さいためにコヒーレントに成長が進行し、数百 nm 程度で緩和が

始まり、In 組成 0.34 では成長初期段階でほとんど緩和が完了していると言える。 

次に成長膜厚に対する結晶品質の比較を行った。結晶性の評価には X 線回折を用い、

(1-101)対称反射の X 線ロッキングカーブ(X-ray Rocking Curve)の半値幅を比較した。図 

6.9 に XRC 半値幅の膜厚依存性を示す。チルトを示した InGaN 厚膜は GaN と比べ半値

幅が増大し結晶品質の悪化を示した。これは欠陥が発生し格子緩和が行われたためと思

われる。しかしながらチルト角と同様に XRC 半値幅の推移も In 組成で異なっていた。

In 組成 0.08 ではほとんど緩和が進行していないため XRC 半値幅もほとんど一定の値を

取っており、In 組成 0.20 では徐々に半値幅が増加しているが膜厚 300 nm 付近で飽和す

るような推移を示した。In 組成 0.34 では膜厚 50 nm の時に最も広い半値幅を有してお

り、膜厚 300 nm、600 nm ではかえって半値幅が改善している傾向を支援した。チルト

角がほとんど飽和していることからこの結果は InGaN 膜が格子緩和した後に結晶品質

が向上している可能性を示唆している。 

図 6.8 In 組成の異なる InGaN 厚膜におけるチルト角の膜厚依存性 
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さらに詳しく成長過程を理解するために AFM 測定により表面モフォロジーの変化を調

べた。InGaN 成長前の GaN の 3 μm x 3 μm 領域における AFM 像を図 6.10(a)に示す。

(1-101)面は非常に安定面であることから GaN の表面モフォロジーは非常に平坦で RMS

値は 0.74 nm であった。しかし結晶内に積層欠陥を含んでいることから表面にはライン

状の段差が見受けられる。特にストライプ GaN が会合する領域に積層欠陥が集中して

おり、パターン周期である 2 μm 間隔で段差が複数現れていた。このテンプレートの上

に InGaN の成長雰囲気で GaN を成長すると段差を起点とした三角形状のヒロックが見

られた(図 6.10(b))。 

 

 

<0001> 

(a) (b) 会合部 
会合部 

会合部 会合部 会合部 会合部 

図 6.10 AFM 測定領域(3 μm x 3 μm)の模式図および(a)(1-101)GaN テンプレー

ト、(b)InGaN の成長温度で GaN を成長した試料の AFM 像 
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図 6.9 (1-101)InGaN 厚膜における XRC 半値幅の膜厚依存性 
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次に InGaN 厚膜の表面モフォロジーについて AFM 解析を行った。図 6.11 に 3 μm x 3 

μm 領域における RMS 値の膜厚依存性を示す。InGaN 結晶はどの試料においても RMS

値は GaN より増大していたが、その傾向はチルトや XRC 半値幅の傾向とは異なり In

組成が低いものほど悪化していた。この原因について AFM 像からもう少し詳細に検討

する。 

図 6.12 にそれぞれの試料の AFM 像を示す。まず In 組成 0.08 の試料について成長過

程を追っていくと、成長初期段階で 2 μm 周期のグレインが観察された。これは図 

6.10(b)と同様に下地 GaN 結晶のモフォロジーの影響を受けて段差の部分から異常成長

が発生したものと思われる。それ以外の領域では膜厚 50 nm では非常に安定して成長が

進行し平坦な膜が得られているが、膜厚の増大に伴い三角形状ヒロックのサイズが大き

くなり表面を支配していた。つまり In 組成 0.08 の試料では下地結晶の周期性が異常成

長を招きモフォロジーを悪化させているものと思われる。一方で In組成 0.20および 0.34

の試料では膜厚 50 nm で試料全域に小さなグレインが形成されており、下地結晶の周期

性はほとんど見られなかった。これは臨界膜厚が非常に薄く初期段階で緩和が進行する

ことから下地の段差の影響を受ける前に全域で島状成長が進行したものと思われる。ま

た In 組成 0.08 の中央部では平坦な結晶が得られていたことから InGaN 結晶が格子緩和

すると三次元成長が起こるものと思われる。 
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またこのグレインは In 組成が高いほど密度が増大し、膜厚の増大に伴いサイズが増

大していく傾向を示した。これは InGaN 緩和後に横方向に成長が促進されている可能

性が示唆される。特に In 組成 0.34 では 300 nm でかなり平坦性が向上しており、チルト

の推移と比較すると緩和が充分に起こった後に横方向成長が起こりやすいのではない

かと思われる。また XRC 半値幅の推移と比較するとこの横方向成長に伴い結晶性が向

上していることからなんらかの欠陥低減プロセスが含まれている可能性がある。しかし

ながら膜厚 600 nm で XRC 半値幅は 1900 arcsec 程度と未だに充分なものではない。今

後さらに成長中の欠陥の挙動について調べ欠陥の種別や伝搬特性を明らかにすること

で結晶品質の改善が期待される。 

 

 
図 6.12 3 μm x 3 μm 領域の(1-101)InGaN 厚膜の AFM 像 

50 nm 300 nm 600 nm 

In0.08Ga0.92N 

In0.20Ga0.80N 

In0.34Ga0.66N <11-20> 

<0001>* 
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6.6  まとめ 

 本章では、(1-101)GaN 上に InGaN 厚膜の成長を行い、結晶の格子緩和過程を観察し

た。In 組成および膜厚を変化させることにより詳細な格子緩和の推移を調べ、ロッキン

グカーブ半値幅の傾向および表面モフォロジーの傾向から(1-101)InGaN 厚膜の成長過

程を考察した。以下に結果および知見を示す。 

I. (1-101)InGaN 結晶は非対称な格子緩和を示し、まず<0001>投影方向にチルトを伴う

格子緩和が発生した。このチルトは In 組成の増大に伴いチルト角が増大し、次い

で垂直方向(<11-20>方向)の格子緩和が起こった。 

II. 上記の格子緩和過程は界面に刃状転位が生成されることにより説明された。チルト

が発生するのは六方晶が傾いており a軸緩和が斜め方向に起こることによるものと

解釈できる。 

III. In 組成および膜厚を変化させて緩和過程を観察すると、1 μm 以下の領域において

In 組成 0.08 ではほとんど緩和が発生しておらず、0.20、0.34 では数十 nm の段階で

緩和が発生した。特に 0.34 ではほとんど緩和が初期段階で完了していた。 

IV. XRC 半値幅は緩和に伴い悪化したが、高 In 組成の InGaN では膜厚の増加に伴い改

善していく傾向がみられ、表面モフォロジーの推移から緩和時に発生したグレイン

が横方向成長して結合する時に何らかの欠陥を減らしているものと思われる。 
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第7章  総括 
 

窒化物半導体は 1990 年代以前に実現されていなかった青色系 LED、LD を発端とし

て光エレクトロニクスの大きな発展に貢献してきた。しかしながら、Si や他の材料と比

べ結晶品質は依然として劣り、AlInGaN の混晶半導体の結晶成長技術は未だ充分とはい

えず、材料のポテンシャルは未だ十分に引き出されていない。今後、欠陥低減技術や内

部電界制御、伝導性制御技術等の発展に伴い医療分野などの新たな応用に大きく期待す

ることができる。 

 本研究では、加工 Si 基板を用いて窒化物系光デバイスの発光効率の向上に期待がか

かる半極性面や無極性面結晶の作製を試みた。この手法では GaN の結晶軸を傾けるこ

とが容易であり、適当な基板を用いることで選択成長の際に得られるファセット面を基

板と平行にすることができる。また Si 基板の加工により GaN 結晶のサイズを制限させ

ることができるため、窒化物結晶の堅牢性を補い微細構造を基板上に作製することがで

きる。また伝導性を持つ Si 上の結晶成長であるので半極性面や無極性面を用いた

As-grown デバイスへの応用も期待がかかる。本研究はこれらのデバイス応用に向けて

の基礎となる高品質 GaN 結晶および InGaN 結晶の作製を目的とした。 

 以下に本研究で得られた知見を各章ごとにまとめる。 

 

第 1 章 序論 

 

III 族窒化物半導体の特徴とデバイス応用についての現状と課題を示し、近年特に注

目されている半極性、無極性面結晶に関する開発経緯と本研究の手法である加工 Si 基

板上への選択成長技術ついて述べ、本研究の目的を提示した。 

 

第 2 章 加工 Si 基板への選択 MOVPE 成長 

 

成長用基板の加工プロセスについて述べ、典型的な窒化物の結晶成長方法を列挙し、

本研究で採用している MOVPE 成長と装置の概略について説明し、典型的な成長プロセ



118 
 

スについて述べた。 

 

第 3 章 半極性、無極性 GaN の MOVPE 選択成長 

 

加工 Si 基板を用いてこれまで実現されていなかった半極性(11-22)GaN/Si および無極

性(11-20)GaN/Si の成長技術の確立を目的とし、GaN 成長の際の選択性向上のために加

工基板の作製条件の最適化を行った。最適化を行った基板を用いて(11-22)GaN および

(11-20)GaN 薄膜の作製を行い、成長雰囲気が与える表面モフォロジーおよび転位伝搬特

性の影響を検討した。また作製した試料の表面平坦性、光学的特性、結晶性をそれぞれ

AFM、CL により評価した。 

 

(113)Si 基板上(11-22)GaN 作製に関して得られた知見を以下にまとめる。 

・(11-22)GaN を作製する際には加工パターンの窓幅を狭くし、溝幅を深くする必要があ

る。この加工により(11-22)GaN を成長するための Si(1-11)面からのみ GaN を選択成長

させることが可能となる。 

・高 V/III 比下の成長では窒素面である{1-10x}ファセットが表面に形成されてしまうた

め、平坦性の良い結晶を得るには低 V/III 比で成長する必要がある。 

・成長圧力が低い場合、{11-20}面および(0001)面形成によりストライプの結合を阻害、

または平坦性の悪化を招いた。対して成長圧力が高い場合において平坦な(11-22)面が

得られた。 

・低転位結晶を作製するには溝幅を狭くし、接触面積を低減する必要がある。また成長

圧力によってストライプ形成時のファセット形状を再現良く制御することができ、減

圧成長で形成されるストライプ間の空洞は転位の遮断に有効である。 

・強く半値幅の狭い DoX 発光が得られ、積層欠陥やイエローバンドからの発光は非常

に弱く、光学的特性に優れた結晶であった。 

 

(110)Si 基板上(11-20)GaN 作製に関して得られた知見を以下にまとめる。 

・(110)Si 基板にマスク幅を狭くし、斜め方向スパッタリングにより対面の成長を抑制

することで選択性の良い(11-20)GaN の作製が可能である。これはマスク上に原料が供
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給されやすいことと、対面の成長が(113)Si 上(11-22)GaN のように気相拡散の抑制が

困難であるためである。 

・成長温度が高く成長圧力が低い場合、ストライプは{11-20}面および(0001)面で形成さ

れ、成長温度が低い、または成長圧力が高い場合は{11-22}面が形成される。 

・転位はストライプ形成時に{11-22}面が形成されると屈曲し表面に伝搬することがわ

かり、{11-22}面を溝内に形成しない条件により転位の大幅な低減が可能である。 

・ストライプが結合されると表面には安定して{11-20}面が形成され、その平坦性に優

れた結晶であった。転位はストライプ結合部にのみ集中しており、窓上部の領域にお

いて低転位領域が形成されることが分かった。 

・結晶表面は欠陥の集中部にピットや線上の凹凸が見られた。また成長温度が低く、成

長圧力が高いほど改善された。欠陥の少ない領域での RMS 値は 0.25 nm と原子層レ

ベルで平坦であった。 

 

上記の結果により従来の (001)Si 基板上 (1-101)GaN に加えて高品質な半極性面

(11-22)GaN、無極性面(11-20)GaN の作製に成功し、本手法により作製可能な結晶面の拡

張がなされた。 

 

第 4 章 選択再成長法による半極性 GaN の欠陥低減 

 

 選択再成長法により半極性、無極性 GaN 結晶の欠陥低減を目的として、SiO2 マスク

を用いた選択再成長を試みた。実験には(11-22)GaN 結晶を用い、高品質な GaN レイヤ

ーあるいは GaN ストライプの作製を目指した。まずは平坦な(11-22)面を得るためのマ

スクパターンの最適化を行い、成長過程および転位の伝搬について SEM、CL を用いて

検討した。またテンプレートの最適化を試み最も欠陥を低減できる手法を検討した。作

製した試料の光学的特性を CL 測定により評価した。 

・マスクパターンをストライプと平行に形成することで再び平坦な(11-22)GaN を作製す

ることが可能であった。 

・選択再成長の結晶はファセットに囲まれた c 軸配向成長を示し、ストライプ形成後、

c 面を形成しながら埋め込み成長する過程であった。 
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・転位は c 面と平行方向に伝搬しマスク上部の領域は低転位領域が形成された。 

・(11-22)GaN ストライプの側面より選択再成長を行うことでテンプレートの転位をほと

んど遮断することができ、ストライプ間の転位をほとんど含まない微細部から結晶が

広がることにより転位の少ない結晶が得られた。 

・下地から発生する積層欠陥および貫通転位はマスクで遮断することができるものの、

再成長時にマスク乗り上げ部、ストライプ結合部または-c 軸方向に成長した領域に新

たに発生する積層欠陥がみられた。この新たに発生する欠陥で再成長膜の品質が制限

されるものと思われる。本手法で得られた試料の転位密度は 10 7 cm-2程度まで低減し

た。 

・上記の検討の後ストライプ結晶の選択再成長を試み、下地の欠陥を全て遮断し新たに

発生する欠陥発生を避け、表面に欠陥を全く含まない結晶の作製に成功した。選択再

成長で得られた GaN ストライプ結晶表面に見られる転位密度は 10 5 cm-2以下であり

バルク GaN と同等の品質を持った結晶の作製を実現した。 

 

第 5 章 半極性、無極性 InGaN 結晶の選択成長 

 

 加工 Si 基板上 As-grown 型 LD の実現に向けてマイクロサイズの半極性、無極性 GaN

ストライプ上に InGaN/GaN MQW の選択成長を試み、生じる揺らぎの原因と成長条件

による改善方法を模索した。また(1-101)面上に作製した MQW 層に対し PL 測定を行い

(0001)面との比較を行った。 

・それぞれのストライプ上に作製した MQW 層は異なる膜厚分布を示し、これが表面構

成とその安定性が異なることによる違いであると考えた。拡散方程式を用いた数値解

析により気相中の原料化学種の濃度分布を見積もったが実験結果の全てを説明でき

るものではなかった。また(1-101)GaN 上において混晶組成の揺らぎがみられ、表面拡

散が分布に寄与している可能性を示唆した。 

・半極性面 GaN 上において顕著にみられるリッジ成長は成長圧力を高く、成長温度を

低くすることで改善した。これはストライプのエッジから供給される原料化学種の表

面拡散が抑制されたためと思われる。また成長条件の最適化により膜厚揺らぎは 1 割

以下にまで改善し、発光分布も均一なものとなった。 
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・PL 発光強度は励起強度に対して線形性が高く、優れた特性を示すことが分かった。

しかしながら In 組成の増加に伴い内部量子効率は低下し、結晶の界面から積層欠陥

が発生していることが分かった。 

 

第 6 章 半極性(1-101)GaN 上 InGaN 厚膜成長 

 

長波長デバイスの効率向上に向けて(1-101)GaN 上に InGaN 厚膜の成長を行い、結晶

の格子緩和過程を観察した。In 組成および膜厚を変化させることにより詳細な格子緩和

の推移を調べ、ロッキングカーブ半値幅の傾向および表面モフォロジーの傾向から

(1-101)InGaN 厚膜の成長過程を考察した。 

・作製した(1-101)InGaN 厚膜は(0001)面に見られるような大きなピットは形成されず、

平坦性の観点において優れていることが分かった。 

・(1-101)InGaN 結晶は非対称な格子緩和を示し、まず<0001>投影方向にチルトを伴う格

子緩和が発生した。このチルトは In 組成の増大に伴いチルト角が増大し、次いで垂

直方向(<11-20>方向)の格子緩和が起こった。これは結晶方位が傾いていることによる

ものと解釈した。 

・In 組成および膜厚を変化させて緩和過程を観察すると、1 μm 以下の領域において In

組成 0.08 ではほとんど緩和が発生しておらず、0.20、0.34 では数十 nm の段階で緩和

が発生した。特に 0.34 ではほとんど緩和が初期段階で完了していた。 

・XRC 半値幅は緩和に伴い悪化したが、高 In 組成の InGaN では膜厚の増加に伴い改善

していく傾向がみられ、表面モフォロジーの推移から緩和時に発生したグレインが横

方向成長して結合する時に何らかの欠陥を減らしているものと思われる。 
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最後に今後の課題と展望について述べる。 

 本研究により加工 Si 基板上への結晶成長面の開拓、欠陥密度の制御技術の基礎を確

立した。部分的にはほとんど欠陥を含まない結晶の作製に成功し、LD など微細デバイ

スの展開が充分可能な品質に至ったと言えるが、薄膜においては 107 cm-2 と充分ではな

い。LED など応用分野を広げるにはやはり全域に渡る欠陥低減技術が必要である。加

工パターンを特に精査することで欠陥低減は充分に可能と言えるが、現状では歪低減技

術が不十分であり膜厚に制限がかかっている。そのため欠陥の低減とともに歪制御技術

の確立が必要である。また上記が達成されれば Si の低価格かつ大面積という特長を活

かして低コスト・高効率デバイスあるいは大面積な無極性 GaN 基板の提供が期待され

る。 

 半極性、無極性面上デバイスは c 軸が傾いていることから偏光特性に異方性が現れる。

これに対し本手法は結晶方位の自由度は低いのでデバイスに優位に働くための偏光マ

ネジメント技術の開拓が課題である。特に歪と偏光の選択則との相関を調べることは高

効率な LD 実現に向けて急務である。 

高品質な InGaN 厚膜結晶作製技術は III 族窒化物半導体の応用範囲の拡大に向けて非

常に重要である。本研究で作製した(1-101)面は従来の(0001)面と比べ平坦性において優

れた特性を示したが、重要なのはやはり欠陥密度の低減である。成長条件や膜構造の精

査、あるいは再成長などによる欠陥低減技術の開拓が必要である。 

本研究の半極性面・無極性面窒化物結晶の作製方法はコスト低減・大面積で高品質な

結晶への期待が大きい。上に述べたようにさらなる高品質化、歪のコントロールが可能

になれば本手法の結晶作製技術はバルクGaNをも凌駕するポテンシャルを秘めている。

さらに将来的にはタンデム型太陽電池やシリコンフォトニクスなど他の半導体材料と

の適合性が高いのも魅力的である。特に Si デバイスとの融合による光・電子集積デバ

イスなど未だ実現されていない応用分野の開拓に繋がることを強く願う。 
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