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 1.1

 

半導

術と基

成長技

品質な

成長技

は半導

晶成長

結晶成

的と構

 

 1.2

 

CZ

に至

1947

作られ

後に

理由で

イスは

(Integ

になっ

作製

能向上

 第1章

はじめに

導体の産業応

基板上に異な

技術が欠かせ

な半導体バル

技術によって

導体産業を牽

長を主とす

成長技術の進

構成に関して

半導体結

Z(Czochralski

るまで様々な

年の W. Sho

れた欠陥の少

に原料が豊富

で、基板材料

は機能ごとに

grated Circui

った。それま

されるように

上が、1 チッ

序論 

に 

応用の歴史に

なる性質の膜

せぬものとし

ルク結晶が生

て新たな半導

牽引してきた

るものである

進展とその産

て述べる。 

結晶成長と

i Method)法

な半導体で用

ockley、J. B

少ない Ge 単

富に存在する

料が Ge から

に個別に作ら

it; IC)の発案

まで真空管を

になりMPU(

プ当たりの

において、高

膜を作り分け

して進展を続

生み出される

導体材料の特

た一つの礎と

る。本章では

産業応用に関

とその応用

は、バルク半

用いられてい

ardeen と W

単結晶の少数

ることや4、室

ら Si が良く用

られていたが

案5,6によって

を用いて作ら

(Micro-Proce

トランジスタ

3 

高品質な単結

けるための薄

続けてきた。

ることで新規

特性が見いだ

と言えるだろ

は、本論文の

関する歴史に

用の歴史

半導体単結晶

いる。現在の

W. Brattain の

数キャリア寿

室温で安定な

用いられるよ

が、1958 年の

、様々なデバ

られていた論

essing Unit)あ

タ数に関する

結晶基板を得

薄膜結晶成長

特に 1940 年

規デバイスが

だされるとい

ろう。本論文

の研究の主旨

に関してまと

史1 

晶成長法とし

の半導体産業

のトランジス

寿命が重要な役

なデバイス特

ようになった

の J. Kilby

バイスが一つ

論理回路は S

あるいはCPU

る Moore の法

得るためのバ

長技術を主と

年代から現在

が動作する、

いったように

文は Si 基板上

旨を明らかと

とめ、その上

して も成功

業の繁栄のき

タの発明にお

役割を担って

特性、良好な

た。初期には

と R. Noyce

つのウエハに

Si のスイッチ

U(Central-Pro

法則を業界の

バルク結晶成

とする半導体

在に至るまで

または薄膜

に、結晶成長

上窒化物半導

とするため半

上で、本論文

功した手法で

きっかけとな

おいても CZ

ていた2,3。 

な酸化膜界面

は Si を用いた

e による集積

に集積される

チングデバイ

ocessing Unit

の指標として

成長技

体結晶

で、高

膜結晶

長技術

導体結

半導体

文の目

で現在

なった

Z 法で

面等の

たデバ

積回路

るよう

イスで

t)の性

て微細
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化が進んだ。2013 年度版 ITRS(International Trend Roadmap in Semiconductors)によると 2022

年に MPU 金属配線のハーフピッチで 14 nm に達する見込みである7。微細化が進むにつれ

て EUV(Extreme ultraviolet)露光装置のコストがデバイス性能向上によるコスト減を賄えな

いことや、リーク電流や配線遅延等の物理的限界が顕在化しているが、様々な観点からコ

ストに対して妥当な性能向上を得るための努力が続けられている。また、このようなデバ

イス単位面積当たりのコスト上昇を抑えるために CZ 法 Si バルク結晶のサイズ拡大の努力

も続けられ、2014 年現在において超伝導磁石を併用した Magnetic CZ 法により直径 300 mm

の表面に欠陥の存在しないウエハの作製が可能となっている。このような大口径で高品質

な Si 基板製造技術に付随する様々な技術、露光技術、ドーピング技術、エッチング技術等

の洗練されたプロセス技術も含めて、Si 基板上にデバイスを作製するということは工業的

に重要な意義を持つようになった。 

Si 半導体産業の興隆の一方、化合物半導体は、Si では実現できない要求を満たす材料と

して研究が続けられてきた。特に III 族である Al、Ga、In と V 族である N、P、As 等から

なる III-V 族半導体は、Si 半導体にはない特徴を用いて様々な応用に用いられることとなっ

た。このような化合物半導体の結晶成長は Si とは異なる二成分系であることから、ストイ

オキメトリーのずれによる結晶欠陥発生など化合物半導体特有の問題を考慮する必要があ

り、高品質なバルク結晶が得るのが Si と比べて困難であった。そのために、それぞれの III-V

族半導体に関して良質なバルク単結晶成長技術の進展に並行して、欠陥の多い基板上に高

品質な薄膜を成長するホモエピタキシーおよび異種基板上のヘテロエピタキシーの研究が

進展した。例えば重要な化合物半導体の一つ閃亜鉛鉱(ZB:Zinc Blende)構造をとる GaAs では、

良質なバルク結晶が得られるのは 1980 年代になってからであり、高品質な GaAs 薄膜を得

るための研究の過程で格子定数の異なる基板上に高品質な結晶を得るための様々な技術が

考案され、化合物半導体の異種基板上成長における基本的な結晶成長理論や結晶成長技術

が生み出された。 



 

 

図 

AlAs

わか

高効率

の主役

Si 基

様々な

(1)Si

(2)基

(3)基

(1)

ップに

が成長

基板

高温ア

た。 

図 1.1 

1.1 に示した

とは格子整

る。このよ

率太陽電池等

役となってい

基板上の GaA

な結晶成長に

表面の価電

基板材料と成長

基板材料と成長

に関しては

によって表面

長することが

を用い、狭い

アニールによ

主要な半導

た、主な半導

整合系であり

うな格子整合

等に応用され

いる Si 基板上

As 成長(GaA

における課題

子数の違い 

長薄膜材料

長薄膜材料の

Si(001)基板

面の価電子数

が問題となっ

いテラス間隔

よって 2原子

導体材料の格

導体の格子定

、また基板

合系で Ge 上

れている10,11

上に GaAs の

As-on-Si)の際

題があった12

との格子不整

の熱膨張係数

上に GaAs を

数に違いが生

った。これに

隔を意図的に

子ステップを

5 

格子定数とバ

定数とバンド

板として利用

上の GaAs をベ

。一方で先

のような化合

際は大きな格

2,13。 

整合 

数の違い 

を直接成長す

生じ、面内に

に対しては Si

に形成するこ

を得る方法で

バンドギャッ

ドギャップと

できる Ge と

ベースとして

にも述べたよ

合物半導体を

格子不整合(-

する際に図 

に極性の異な

i[110]方向に

ことで一方の

で単一極性の

ップ(*疑似格

との対応8,9を

とも格子整合

て用いて人工

ように電子デ

を成長する試

-3.6%)を含め

1.2 (a)に示す

なる Anti-Pha

off 角をもっ

の APD を打ち

GaAsが得ら

 

格子定数)  

見ると、Ga

合しているこ

工衛星用の多

デバイス用半

試みも続けら

めて以下のよ

すような原子

hase Domain(

ってスライス

ち消す方法

られるように

aAs は

ことが

多接合

半導体

れた。

ような

子ステ

(APD)

スした

12 や、

になっ



 

(2)

GaAs

と基板

や G

TEM

比べて

てもな

消滅

(3)

室温に

り歪に

歪を補

程度の

上記

基板上

に代表

り分け

告は

め、

ために

化合物

に関しては

s 中に導入さ

板材料の格子

GaAsP 混晶

(Transmissio

て減少した

なお存在する

させる方法も

に関して III

に戻す際に薄

によって<11

補償するため

の GaAs が得

記に述べた取

上への化合物

表される非結

け、結晶成長

1960 年代か

あるいは基板

に異種基板上

物半導体を

図 1.2 

Si 基板上に

されてしまう

子定数の間の

等を用いて

on Electron M

GaAs 膜が得

る転位を TC

も効果的に用

I-V 族半導体

薄膜に引っ張

10>方向にす

めに、InGaA

得られている

取り組みとは

物半導体成長

結晶材料を堆

長に選択性を

からあるが18、

板と半導体薄

上化合物半導

Si(001)基板

Si 基板上 Ga

に GaAs を直

。欠陥の導

の格子定数を

て格子定数

Microscopy)像

得られた結果

CA(Thermal C

用いられた。

体では熱膨張

張り歪がかか

すべり面であ

As を歪補償

る17。 

は別の手法と

長に効果的に

堆積したマス

をもたせる手

、特に 1980

薄膜との熱膨

導体結晶成長

上に結晶成長

6 

aAs 成長の課

接成長した場

入を避けるた

を持つ中間層

を段階的に

像に示すよ

果が報告され

Cyclic Anne

 

張係数は Si

かる。閃亜鉛

ある(111)面に

償層として用い

として、選択

に用いられた

スク部と、結

手法である。

年代から、種

膨張係数差の

長に積極的に

長する場合、

課題とその解

場合、格子不

ために格子定

層が用いられ

に変えるこ

うに欠陥密度

れている14。ま

ealing)15,16によ

より大きい値

鉛鉱像の III-V

に沿って刃状

いて、エッチ

択成長(Selecti

た。選択成長

結晶部分を露

Si の VPE に

種結晶部に存

の違いによる

に用いられた

、すべり面で

解決法 12,13 

不整合によっ

定数として主

れた。中間層

とによって

度が中間層を

またこのよう

よって熱的ス

値を持つため

V 族半導体で

転位が導入

チピット密度

ive area grow

長法は、基板

露出させたウ

に用いた選択

存在する欠陥

るクラックの

た。GaAs のよ

である(111)面

 

って多数の転

主とする薄膜

層として SiGe

て、図  1.2 

を用いない場

うな中間層を

ストレスを加

めに成長温度

では、この引

される。引っ

度として 106

wth;SAG)法が

板上に SiO2や

ウインドウ部

択成長を用い

陥の伝搬を防

の発生を抑制

ような ZB 構

面に平行な方

転位が

膜材料

e 混晶

(b)の

場合と

を用い

加え対

度から

引っ張

っ張り

6 cm-2

が異種

や SiNx

部を作

いた報

防ぐた

制する

構造の

方向に
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図 1.3 MCE の概念図：(a)Lateral MCE、(b)Vertical MCE20 

 

伝搬する欠陥が問題となる。欠陥のエピタキシャル層への伝搬を防ぐ方法として図 1.3 に

示した横方向成長(Epitaxial Lateral Overgrowth;ELO)あるいは MCE(Micro Chanel Epitaxy)が

用いられた。この手法は 1980 年代前半に Vohl によって欠陥を含む基板上にエピタキシャ

ル成長した化合物半導体結晶の欠陥低減を目的に用いられ19、Nishinaga によって基板の結晶

情報のみを伝搬し欠陥情報を排除する MCE として再定義された20。マスク上に横方向成長

した領域、あるいは成長条件によって基板法線方向に伸ばした低欠陥結晶をデバイスに用

いる方法である。Si 基板上に Ge 中間層を介して成長した GaAs の選択成長におけるストラ

イプ方向を検討することで、下地で 107~108 cm-2 台の転位密度を 104 cm-2 台まで減少が可能

であることが報告されている21。 

上記に述べた基板の off 角や混晶中間層による格子定数の移行層としての中間層、応力補

償層、選択成長等の技術を用いることで、Si 基板上に他の ZB 構造の化合物半導体結晶成長

でも、単一極性で、欠陥の低減した様々な ZB 構造化合物薄膜を得ることが可能となってい

る 。 こ の よ う に 欠 陥 を 低 減 し た 薄 膜 を 用 い た FET(Field Effect Transitor) 22 や

HBT(Heterojunction Bipolar Transistor)23等の電子デバイスがバルク基板上と比べて遜色ない

性能を示している。また貫通転位密度 106 cm-2 台の下地層を用いて転位に関して敏感なデバ

イスも LED(Light Emitting Diode)24や LD(Laser Diode)14等も作製されている。また選択成長

を拡張した、InGaAs ナノワイヤを用いた高い ION/IOFF比(~108)および低 IOFF電流(<10 pAμm-1)

の FET25が実現している。 

1980 年代からの薄膜成長技術及びバルク結晶成長の進展によって ZB 構造の半導体で

様々な発光波長の光デバイスを作製できるようになった。図 1.1 のバンドギャップに注目

すると、ZB 構造の半導体は GaAs、InAs、InP が直接遷移であり、AlGaInP のような 4 元混
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層を導入することで、緩和して格子定数を近づける手法を取らざるを得ないことがわかる。

また成長用基板としても 1000℃程度の高い成長温度に耐えられる安定な材料が好ましい。 

初期の報告としては 1969 年に Maruska らが HVPE(Hydride Vapor Phase Epitaxy)で GaN 単

結晶を作製し、光吸収の実験から~3.39eV のバンドギャップを報告したのに続き30、1971 年

に Pankove らが GaN MIS 型青色 LED31を報告したのを皮切りに青色デバイスを目指した研

究が活発化した。しかしながら、当時 GaN の結晶性や表面平坦性が向上せず、また p 型伝

導が得られない等の問題から 1970 年代から 1980 年代にかけては GaN に関する主に物性研

究が続けられていたものの、他の材料が青色発光デバイスとして注目された。 

一方で Akasaki らのグループは III 族窒化物半導体の結晶成長法として 1974 年の早い時期

に MBE(Molecular Beam Epitaxy)法を採用し、更に加えて HVPE 法を併用し検討を続けた 32。

1981 年には MOVPE(Metal Organic Vapor Phase Epitaxy)法の、不可逆熱反応を用いる方法で

逆反応がない点、成長速度および不純物ドーピング量、混晶組成がガス流量で制御可能な

点、に着目して結晶成長法として採用し検討を始めた32。このMOVPE法の選択が実を結び、

1985 年に同グループの Amano によって低温(～500℃)で成長した AlN 上に GaN を成長する

ことで結晶性が向上することが見いだされた33。この undoped GaN は n 型の伝導特性を示す

ため、p 型の伝導制御の検討が行われ、Mg をドーパントとして用い低加速電子線照射

(Low-Energy Electron Beam Irradiation:LEEBI)によって水素で不活性化した Mg ドーパントを

活性化でき p 型伝導の GaN が得られることがわかり34、世界初の GaN pn 青色/紫外接合型

LED が実現した 34。これらの基礎的な結果に加えて、InGaN 単結晶の作製35や熱処理による

量産性に優れた p 型 GaN の作製36等の結果があり、窒化物半導体混晶を用いて工業的な青

色発光 LED の作製が可能になったのである。これらの成果は転位密度が従来の GaAs 等の

半導体と比べて高い GaN 上においても高効率な発光が可能な InGaN の発光特性によるとこ

ろも大きい37。後に LD の電流注入による室温発振38,39をも実現し、窒化物半導体を用いた

光デバイスは、LED を用いたディスプレイや照明、LD を用いた Blu-ray Disc への記録等、

幅広い用途に用いられるようになっている。窒化物半導体を用いた光デバイスの波長領域

の拡大も続いている。紫外領域では、undoped AlN を発光層として用いた 210 nm 紫外 LED40

や 336 nm 紫外 LD の室温パルス発振41が実現している。長波領域の緑色領域では LED にお

いて AlGaInP 混晶および AlGaInN 混晶を発光層に用いた場合の緑領域の低い発光効率が課

題となっていたが、AlGaN/InGaN 系の量子井戸構造を用いることによる歪補償量子井戸構

造で一定の改善が見られている42,43。また LD において半極性(20-21)GaN 基板上に 531 nm 室

温パルス発振が得られている44。緑領域を超える長波領域では InGaN 混晶を用いて赤色領域
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軸比に起因す

c 軸に対する

あるものの

につれて分極

坦化および非

性面上 LED

GaN の非極性

aki らのグル

81を用いて S

とで、半極性

得た82。更に

結晶構造 

格子定数(Å) 

膨張係数(10-6/K

融点(K) 

ドギャップ(eV

イクロプロ

の研究初期に

、c 軸方向へ

減技術によっ

InGaN/GaN

なった75,76。2

電界の面方位

が成長面法線

分極電界を低

する角度の違

る傾斜角依存

InGaN および

極低減してい

非極性面上 A

の作製およ

性面方位とし

ープは図 1.

Si 基板の(11

性面 GaN 成

に(1-101)面に

表 1.1

α-Al2O3

コランダム

a=4.758

c=12.99

K) a/a=7.5

2050

V) 8.1-8.6

セシングに

には選択成長

への転位の伝

って GaN(0

量子井戸内

2000 年に Ta

位依存性を G

線方向から傾

低減できる可

違いを考慮し

存性を示した

び AlGaN を

いることがわ

AlGaN ない

び特性が複数

しては、既存

.5 に示すよ

1)面を任意の

長が可能であ

に続いて(11-

12 

1 物性定数

Si

ム ダイアモ

(111)換算

5 
a/a=3

141

1.12

による非極

長した GaN 側

伝搬を防ぐ試

0001)面を用

に存在する分

akeuchi らは

GaInN/GaN 系

傾いた非極性

可能性を初め

し計算した78G

た。自発分極

成長した場

わかる。2000

しは InGaN 量

数のグループ

存の基板の面

うに Si の K

の傾いた方位

あることを見

-22)面83及び

数表69,70 

A

モンド ウル

算 a=3.84 a=3

c=4

3.59 a/a

c/c

2 32

2 6

極性 GaN 成

側面に表れる

試みがなされ

用いたデバイ

分極電界によ

ZB 構造の G

系で計算し、

性面を用いる

めて示した77。

GaN上に成長

極の下地 GaN

合いずれにお

0 年代に成長

量子井戸成長

プで報告され

面方位によっ

KOH エッチン

位に作製し、

見出し、(1-1

(11-20)面84が

AlN Ga

ルツ鉱 ウル

3.112 a=3.

4.982 c=5.

a=4.15 a/a=

=5.27 c/c=

273 13

6.2 3.

成長 

る低指数面の

れた71–74。選択

イスの特性

よる発光効率

GaInAs/GaA

それまでに用

ることで、In

。図 1.4 に混

長した窒化物

N 層と混晶成

おいても c 軸

長条件の検討

長に関する研

れた79,80。しか

って限られて

ングによるマ

GaN を(111

101)GaN を S

が同様の手法

aN 

ルツ鉱 

1892 

.185 

=5.59 

=3.17 

73 

.4 

のファセット

択成長を含め

が向上する

率低下および

As 系で報告さ

用いられた(

nGaN/GaN 量

混晶成長の際

物系混晶薄膜

成長層の程度

軸傾斜角が大

討による非極

研究が盛んに

かしながら得

ていた。2002

マイクロプロ

1)面から成長

Si(001) 7° of

法で得られる

トによ

めた貫

る中、

び波長

されて

(0001)

量子井

際の a

膜の分

度の違

大きく

極性面

になり、

得られ

年に

ロセシ

長させ

ff 基板

ること



 

を示

像に示

得られ

傾き

の非極

面成長

AlGa

べた

方向に

討86が

図 1.

(a)Al0

-

P
 (

C
/m

2 )

(a)

した。この手

示すように成

れていること

θAと特定の

極性面が成長

長が可能に

aN および In

Si 基板上お

に成長したバ

がなされ、光

.4 GaN 上に成

0.2Ga0.8N/GaN

図 1.5 (a)K

-0.01

-0.005

0

0.005

0.01

0.015

0.02

0.025

0 10

)

手法を用い、

成長初期にフ

とがわかる。

の GaN 半極性

長可能である

なった85。非

nGaN を成長

およびサファ

バルク GaN

光学的特性や

成長した窒化

N、(b)In0.2G

KOH エッチン

(b)

20 30 40
 (de

(1

(3)

プロセスお

ファセット面

また図 1.5

性面の c 軸の

る。同様なプ

非極性面上で

長する際の同

イア基板上の

基板の切り

や電気的特性

化物系混晶薄

a0.8N/GaN((1

ングした 7°

)Si および G

50 60 70
eg)

(2)

1)

13 

および成長条

面によって転

(b)に示すよ

の基板法線方

プロセスを用

では分極電界

一気相比条件

の結晶成長お

出し基板を用

性の GaN 面方

薄膜の分極の

1)圧電分極、

off Si(001)基

GaN の結晶方

80 90
-

-0

-

-0

0

P
 (

C
/m

2 )

(b)

条件を 適化

転位が曲がり

うに Si の{1

方向からの傾

用いて後にサ

界の低減のみ

件下における

および光学特

用いた不純物

方位依存性が

の c 軸に対す

(2)自発分極

基板上(1-101

方位関係模式

-0.02

0.015

-0.01

0.005

0

0.005

0 10 2

(1)

化することで

、欠陥が少

111}面の基板

傾き θBを考え

サファイア基

みではなく不

る固相比も異

特性の評価の

物取り込みの

が明らかとな

する傾斜角依

極、(3)圧電分

)GaN の断面

式図 

20 30 40 5
 (deg

(3)

で図 1.5(a)の

少ない GaN 結

板法線方向か

えることで、

基板上でも非

不純物取り込

異なる。上記

の検討、また[

の振舞に関す

なりつつある

依存性 74： 

分極＋自発分

面 TEM 像、 

50 60 70 8
g)

(2)

TEM

結晶が

からの

任意

非極性

込みや

記に述

[0001]

する検

。 

 

分極) 

 

80 90
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 主に

みに

る。表

MBE

クが入

から

低温

化が実

続け

性改善

の出力

デバイ

LED

Si 基板

 上記

れてい

溶液

性の

Droop

 

 Si 基板上5

に 1990 年代

よって、現在

表 1.2 に 199

E 法や MOVP

入っており、

2000 年代に

AlN 層の挿入

実現された。

られ、2000

善の報告がな

力を持った

イスでは発光

デバイスの

板をエッチン

記に述べた工

いる。異なる

を利用した異

GaN の実現

p の改善89が

上 GaN 成長

代後半からの

在では Sapph

90 年代後半

PE 法を用い

、結晶性の向

にかけて AlG

入や AlN/Ga

。更に成長条

年代後半に

なされた。20

GaN-on-Si を

光層の光のう

の作製方法と

ングして取り

工業的な LE

る取組として

異方性エッチ

現および、Si

が報告されて

長に関する

の Si 基板上

hire 上 GaN

半からの GaN

いて Si 基板上

向上及びクラ

GaN および A

aN 多層膜の

条件や in-situ

かけては転位

010 年代には

を用いた LED

うち、およそ

しては反射金

り去るプロセ

ED の生産は

て前節で紹介

チングを用い

i 基板上半極

いる。 

 

14 

研究の歴史

GaN(GaN-on

と同等の結

N-on-Si の重要

上で 初の L

ラックフリー

AlN 層による

の初期成長、

u SiNx mask

位低減された

は複数の企業

D の生産が始

そ 4%しか取

金属膜を成膜

セスが行われ

はすべて Si(1

介した Si のマ

いて Si(001)基

極性 GaN を

史 

n-Si)に関する

晶品質の Ga

要な報告をま

LED が報告さ

ー化が課題と

る歪補償技術

また選択成長

k によって G

たクラックフ

業によってサ

始まっている

り出されない

膜した保持用

れている88。

11)基板上に

マイクロマシ

基板上に傾い

用いた LED

る主に結晶品

aN が Si 基板

まとめた。19

されたが、G

となっていた

術、具体的に

長によって、

GaN 層中の転

フリーGaN-o

サファイア基

る。Si 基板を

いため87、Ga

用基板に張り

に成長した c

シンニングに

いた Si(111)面

D の低波長シ

品質向上の取

板上に実現し

990 年代に関

GaN 膜にはク

た。1990 年代

には GaN 膜中

、クラックフ

転位低減の努

on-Si 上 LED

基板上 LED と

を残した横型

aN-on-Si を用

り合わせたの

面 GaN 上に

に用いられる

面を作製し、

シフト特性お

取り組

してい

関して

クラッ

代後期

中への

フリー

努力が

D の特

と同等

型 LED

用いた

のちに

に行わ

KOH

半極

および
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表 1.2 GaN-on-Si の歴史90 

Year Author Subject Growth method Substrate 

1986 Koide et al.91 First AlGaN growth on Si MOVPE Si(111) 

1991 Takeuchi at al.92 First single crystalline GaN on Si with SiC MOVPE Si(111) 

1993 Watanabe et al.93 single crystalline GaN on Si with AlN MOVPE Si(111) 

1997 Guha et al.94 First GaN based LED on Si MBE Si(111) 

1998 Kawaguchi et al.95 First GaN on Si 

with SAG 

MOVPE Si(111) 

1999 Tran et al.96 GaN based LED on Si MOVPE Si(111) 

1999 Ishikawa et al.97 Crack free GaN on Si (>1 μm)  

with AlGaN/AlN 

MOVPE Si(111) 

2000 Yan et al.98 GaN based LED on Si  

with SAG 

MBE  

and MOVPE 

Si(111) 

2000 Dadgar et al.99 Crack free GaN on Si (>1 μm)  

with LT-AlN inter layer 

MOVPE Si(111) 

2002 Honda et al.100 Crack free GaN on Si (>1 μm) with SAG MOVPE Si(111) 

2002 Honda et al.77 First Semipolar (10-11) GaN on Si MOVPE 7°off Si (001)

2008 Schulz et al.101 GaN based LED on Si MOVPE Si(001) 

2008 Tanikawa et al.78 First Semipolar (11-22) GaN on Si MOVPE Si(113) 

2008 Hikosaka et al.102 First Semipolar GaN based LED on Si MOVPE 7°off Si (001)

2008 Tanikawa et al.79 First Nonpolar (11-20) GaN on Si MOVPE Si(110) 

2002- 

2009 

Several Authors103-107 Improved GaN based LED on Si MOVPE Si(111) 

2010- 

2012 

Several Companies108-110 high output power 

GaN based LED based on GaN-on-Si 

MOVPE Si(111) 
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前節

レベル

面の成

の成長

様の

なる面

 異なる面6

節までに述べ

ルの GaN 成

成長も可能と

長面方位とし

Si(111)面方

面方位(Si(11

面方位の Si

図 1.

べたように A

成長が可能に

となっている

しては(111)面

位に単一配

11)、Si(110)、

i 基板上 Ga

6 異なる面

AlN 中間層及

なった。また

る。しかしな

面方位が主に

向した GaN

、Si(001))の原

16 

aN 成長 

面方位の Si 基

及び歪補償技

た Si のマイ

ながら、表 

に用いられて

が得られや

原子構造とこ

基板の原子配

技術を用いて

クロプロセシ

1.2 に示した

てきた。これ

すいからで

これまでに報

配置111 

て、Si 基板上

シングを用い

たように報告

れは III 族窒化

ある。図 1.6

報告されてい

上にデバイス

いて任意の非

告されている

化物の対称性

6 に示した S

いる AlN との

 

ス作製

非極性

る GaN

性と同

i の異

の格子



 

整合

AlN[

基板上

GaAs

Si(11

と考

GaN

の c 軸

にな

成長の

てしま

のステ

線回折

とが特

 

 1.5

 

 これ

しなが

板を用

た際に

 

(1)Si(

 前節

GaN

上に高

Si イ

いる。

傾けて

用用途

に Si(

合関係を見

1-100]||Si[[00

上より少ない

s-on-Si と比

1)基板上と比

えられる。こ

を成長が試み

軸が傾いた

るものの、他

の場合は jus

まう。off 基

テップを制御

折(X-ray Dif

特に GaN の

GaN-on-

れまで述べて

がら、Si(11

用いた LED

に、いまだ解

(001)基板上へ

節で Si(001)

デバイスと

高品質な Ga

ンゴッドは

。Si(111)基板

て切り出すこ

途が一部の

(111)基板の

ると Si(11

01]方向を考

い twist 半値

べて Si(001)

比べて劣って

これまでの M

みられている

ドメインが成

他のドメイン

st Si(001)基板

基板を用い 1

御して、膜上

ffraction;XRD

の twist 方向の

-Si の課題

てきたように

1)基板上にデ

デバイスの

解決すべき課

への GaN 成

基板上 GaN

の融合とい

aN が成長で

Si デバイス

板は Si<001>方

ことで作製さ

MEMS(Micr

大サイズ(

1) 基板上が

考えた際 0.7%

値幅の GaN 結

)基板上の II

ている。これ

MOVPE 法を

る。低温で A

成長してしま

ンが依然とし

板を用いた場

.1 節で述べ

上部では単一

D)の結果か

の結晶性を悪

題 

に、1970 年

デバイス作製

の大量生産が

課題が残され

成長技術 

成長技術が

ったより高機

できれば、コ

用の Si(001)

方向に成長し

されており S

ro Electro Me

(200 mm)は

17 

が 19% の格

%と少ないこ

結晶成長が報

II 族窒化物半

れは Si(001)面

を用いた報告

AlN を成膜し

まい、off 基板

して存在する

場合は twist 方

たような高温

一配向 GaN

ら、初期には

悪化させてい

代からの異種

製レベルの G

始まってい

れている。以

が十分に発展

機能化された

スト面でも工

)基板用途と

して作製され

Si(001)基板よ

echanical Sys

LSI に用いら

格子不整合

とから、実際

報告されてい

半導体成長は

面と GaN(00

告では低温 A

した場合は S

板を用いた場

ることが報告

方向が制御で

温水素雰囲気

が得られる

は複数のドメ

いると考えら

種基板上の半

GaN 単結晶成

る。一方でこ

以下にその課

していない

たデバイスの

工業的に重要

して Si<001

れたバルクイ

より工程数が

stems)と GaN

られる Si(00

度に対して

際にSi(110)基

いる 85。一方

は報告数が少

001)面の対称

AlN および高

i{110}方向に

場合 1 つのド

告されている

できずダブル

気下のアニー

ことが報告

メインが残っ

れている 111

半導体結晶成

成長が可能に

これからの G

課題をまとめ

ことを述べた

の実現に加え

要な意味を持

1>方向に成長

インゴットを

が多い。また

N 成長用に限

1)基板の 大

て、 Si(110)

基板上ではS

方 1.1 節で述

少なく結晶品

称性の違いに

高温 AlN を用

に対応する 4

ドメインが支

る。また高温

ルドメインと

ールによって

されているが

っており、こ

1。 

成長の知見を

になり、大口

GaN-on-Si を

める。 

た。Si デバイ

えて、Si(001

持つ。現在バ

長され作製さ

を軸方向から

た Si(111)基板

限られている

大サイズ(300

) では

Si(111)

述べた

品質も

による

用いて

4 方向

支配的

温 AlN

となっ

て表面

が、X

このこ

を生か

口径基

を考え

イスと

1)基板

バルク

されて

ら 54.7°

板の使

るため

0 mm)
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と比べて小さくなっている。この事実は、チップサイズが大きい LED や電子デバイスを作

製するときに１ウエハ当たりのチップ数低下の原因となる112。更に LED デバイス作製の際

に Si基板をエッチングで取り去る際にも Si(001)面のエッチング速度が Si(111)基板上と比べ

て早いこともメリットである。 

(2)Si 基板の光吸収 

 現在の、Si 基板上に GaN 及びデバイス構造を成長したのちに支持基板に張り合わせる製

造プロセスでは、余分な工程が増えるために、コスト高や歩留り低下をもたらすことは明

らかである。これまでに、DBR(Distributed Bragg Reflector)をデバイス構造と Si 基板間に成

長する試みが複数報告されているが113,114、窒化物混晶系で DBR を成長するには混晶間の屈

折率差を大きく取れないために、30pair 以上の多層膜の成長が必要となり、LED 等のデバ

イスには適用できない。また、DBR 層の膜厚が厚くなるにつれて、クラックや反り等も抑

制するように構造を 適化しなければならないため、今までのところ困難である。 

(3)高電流駆動時の発光効率低減 

 窒化物半導体を用いた LED に顕著に発現する現象として高電流注入時における発光効率

の低減(Droop)がある。Droop の原因に関してはいまだ完全に原因は解明されていないが、

主に高注入時の Auger 過程と量子井戸からの漏れ電流が原因として考えられている115。こ

の Droop に対して、電子ブロック層の 適化、正孔移動度の向上や、半極性 GaN 面の利用

等の試みが行われ、一定の効果は得られているが、いまだ本質的な解決には至っていない。

そこでこのような Droop はある程度存在するものとして、大きいデバイスサイズを用いる、

ナノワイヤ等を成長してデバイス表面積を広げる等の手法で、電流注入密度を下げ、実効

的な発光強度を上げる試みも行われ始めている。 

(4)GaN デバイスと Si デバイスの融合による高機能化 

 30 年近い歴史がある GaAs-on-Si では GaAs の結晶性は大幅に向上し、バルク結晶上と比

べて遜色ない(当時)、デバイス動作が得られている一方で、GaAs 光デバイスと Si 電子デバ

イスを同時に動作させ、組み合わせて用いるいわゆる光電子回路(Optical Electrical Integrated 

Circuit;OEIC)は実用化に至っていない。この原因として、高品質 GaAs を成長する際に、成
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向上の効果と加えて、Si 基板上に反射率の高い DBR を成長することができれば、図 1.7 に

示すようなより進んだデバイス、RC(Resonant Cavity)-LED や VCSEL(Vertical Cavity Surface 

Emitting Laser)等のデバイス作製の足掛かりとなり、窒化物半導体系の可視光デバイスを用

いた新しい光通信等の応用が可能になると思われる。 

 以上の目的を実現するために、本論文は図 1.8 に示すように GaN 系光デバイス＋Si デバ

イス融合を目指した発展型成長技術と銘打って Si(001)基板上の GaN 成長における中間層成

長技術および Si 基板上の光閉じ込め構造の作製技術の確立に取り組んだ。本章は 7 章から

構成されており、以下に各章の内容をまとめ、全体の構成を示す。 

 第 2 章では本研究で用いた各結晶成長法の特徴と実験装置の構成、実験プロセスの概要

および主な結晶評価法に関して述べる。 

 第 3 章ではスパッタリング法を用いた Si(001)基板上の中間層の 適化を Al と Ti の異な

る金属初期配向層を用いて行った。 

 第 4 章では得られた Si 基板上スパッタリング中間層上 GaN の選択成長法を用いた結晶品

質向上および転位低減に関して述べる。 

 第 5 章では AlN と GaN の熱分解温度の違いを利用した DBR の成長と、DBR の反射率評

価および DBR 上の GaN および InGaN/GaN 成長に関して述べる。 

 第 6 章では Si 基板上に作製した架橋 AlN 構造上に GaN マイクロディスクを作製し、その

発光特性に関して述べる。 

 第 7 章では本論文で行った研究に関して総括し、残された課題とこれからの展望に関し

て述べる。 

 

図 1.7 Si(001)基板上に成長した GaN を基盤とする III 族窒化物デバイスの概念図 
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本研究の流れと論文構成
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 マグネトロンスパッタリングは MOVPE 等の CVD(Chemical Vapor Deposition)と異なり物

理的なイオンのターゲットへの衝突により、ターゲットを構成する原子が叩き出され、対

向する基板に成膜が行われる PVD(Physical Vapor Deposition)の形で成膜が進むことが多い。

スパッタリングを用いて結晶成長を行うことで、CVD では前駆体の生成が難しいような高

融点材料の成膜や、N2や O2ガスの導入により酸化物、窒化物等の化合物の成膜が可能であ

ことから、様々な Si 基板上中間層の成膜が報告されている。本研究ではマグネトロンスパ

ッタリングを用いて金属初期配向層および AlN 中間層の結晶成長を行った。 

表 2.2 に本研究で中間層として用いた材料系の物性定数を示した。スパッタリング法を

用いた結晶の成長形式に関しては、1980 年代後半に Thornton によって成膜温度と各材料の

融点との比(T/Tm)と成長形式の関係がまとめられている10。本研究で用いた材料に関して

大スパッタ成膜温度(500℃=773 K)で T/Tm を考えた場合、Al、Ti、TiN、AlN に対してそれ

ぞれ 0.83、0.40、0.24、0.24 となる。この T/Tm において Al のような fcc(face centerd cubic)

構造の金属の場合は、柱状結晶あるいは等軸粒組織となり、Ti のような高融点金属の場合

は柱状結晶、AlN のような半導体の場合 T/Tm≦0.5 でこの分類のみに従うとアモルファス

となる温度であることがわかる11。 

薄膜成長における結晶配向を決定するモデルとして、系全体のエネルギーが 小になる

ように決定される場合と、成長速度の面異方性によって主体的な配向となる場合が考えら

れる。Thompson はこれらの構造模型と成長様式の関係を表面エネルギーと歪エネルギーの

和が 小になるように配向が決定されるモデルで説明したが 3,12、CVD で見られるような結

晶面の成長速度異方性によって 終的な膜の配向が決まる Evolutionary Selection Model13で

PVD においても膜の配向が決まる例も近年では報告されている14。Evolutionary Selection 

Model では成長初期にできた結晶核の配向に沿って成長が進むが、結晶の成長面の速度依存

性によって膜の支配的な配向が決定される。 

 

表 2.2 本研究においてスパッタリング成膜で用いた材料の物性定数 

 Lattice constant(Å) Melting temperature(K) Crystal Structure 

Al 2.86 933 Fcc

Ti 2.95115 1943 Hcp

TiN 2.99716 (TiN(111)) 3223 Cubic

AlN 3.112 3273 Wurtzite 
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図 2.2 スパッタリング成長モデル(Evolutionary Selection Model) 

 

スパッタリング成膜においては、成膜温度は金属や高融点材料が原料として用いられる

ために、CVD とは異なり原料種の再蒸発は起こらず、粒子の到着と表面拡散そして結晶化

が主な初期成長プロセスとして考えられる。本研究のようにスパッタ材料の融点に対して

基板温度が低い場合、基板到達とともに、低い基板温度によってすぐさま結晶化が起こる

と考えられる。その際の結晶の配向は堆積する材料の結晶構造と基板表面の結晶配列に関

連して系のエネルギーが 小になる Thompson モデルによって決定され、このような過程で

結晶成長が行われる際には、指向性結合(directional bond)の AlN と比べて非指向性結晶

(non-directional bond)の金属を用いる方が核形成の際に基板の結晶構造に配向した結晶が得

られやすいと考えられる。 

図 2.2 にスパッタリング成膜における Evolutionary Selection model の模式図を示した。ス

パッタリング成膜においては CVD と比べて過飽和度が高く，初期の結晶核密度は高い状態

で核形成する。この核形成の配向は前に述べたように系のエネルギーが 小となる方位に

決まると考えられる。そののちに初期核の結晶にエピタキシーする形で結晶成長が進行す

る。もし成長速度が速い結晶方位が基板面方位である場合、初期核形成において配向性が

異なる結晶核が存在したとしても成長速度が速い面が主体的となり 終的な面の配向が決

定される。スパッタリング法で成膜する AlN の場合、CVD と比べて V/III 比が低い III 族リ

ッチの状態であることから成長速度が速い面が(0001)面となりやすいと考えられる。 

本研究では上記のような観点から、装置上の加熱可能限界温度が 500°C と低い点を克服

するために、金属を初期配向層として用いて AlN 中間層の成膜を行い、異なる金属の初期

配向層を用いることによる AlN 成長の違いと GaN 成長の違いを調べた。 

Domain boundary

Substrate

Nucleation

Crystal plane
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図 2.3 本研究で用いたスパッタリング装置：(a)プロセスチャンバー、(b)排気系統、(c)プ

ロセスチャンバー下部のスパッタリングカソード(CA)の上面図 

 

本研究で用いたスパッタリング装置の概略図を図 2.3 に示した。 図 2.3(a)はプロセスチ

ャンバー内の模式図である。基板は表を下向きにセットされ、SUS 製の基板ホルダを介し

て裏面のランプヒーターで加熱される方式となっており、カソードは下部に斜め向きにセ

ットされている。この装置の排気系統を図 2.3(b)に示した。本研究で用いた装置はロードロ

ックチャンバーとプロセスチャンバーの二つのチャンバーを持ち、それぞれのチャンバー

に独立した TMP(Turbo Molecular Pomp)を備えた UHV(Ultra High Vacuum)スパッタリング装

置である。ロードロックチャンバーが独立して存在することで試料導入の際にもプロセス

チャンバーを高真空に保つことができ実験を効率的に進めることができる。また図 2.3(c)

に示すように RF 電源あるいは DC 電源につながった 4 つの 2inch カソードのターゲットを

付け替えることで金属および絶縁膜の多層膜等の成膜が可能である。本研究で用いた装置

の基板ターゲット間(T-S)距離は 250 mm である。以下に典型的なスパッタリング成膜におけ

る実験方法を述べる。 

実験に用いた基板は 2インチのいずれも比抵抗 0.02 Ωcm以下の低抵抗 n Si(001)、Si(110)、 

Si(111)基板である。基板の前処理としてバッファードフッ化水素酸(NH4HF3 ：8.6％)で形成

された自然酸化膜を除去し純水でリンスしたのち速やかにスパッタリングチャンバーに導

入した。試料導入後ロードロックチャンバーを 1×10-4 Pa 程度まで真空引きしたのちにプロ

セスチャンバーへの試料導入を行った。この過程でプロセスチャンバーの圧力が上昇する
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ている。 

究では III 族原

置では TMG、

取り付けられ

Rotary pomp

Conductance Va

B
C

る。ま

して、

本実験

ーゲッ

膜には

毎回の

Al タ

成長法

原料を

I 族原

速に発

原料と

TMA

れたプ
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ダクタ
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 図 

にな

があ

る。一

インは

設けて

15 rpm

本装

ぞれの

ット製

能で

温度に

とのず

 

シャーレギュ

レギュレータ

タンスバルブ

クタンスバル

~760 Torr 程度

2.5 は本研究

るダウンフェ

る。フローチ

一般的に MO

は基板に も

てある。また

m で成長を行

装置の加熱方

のヒーター近

製の基板ホル

ある。基板は

には約 200℃

ずれを測り、

ュレーター及

ターと MFC

ブと 3 本の排

ルブの開度と

度の範囲で制

究で用いた

ェイス型で、

チャネルの配

OVPE 法では

も近い配置と

た面内均一性

行った。 

方式は抵抗加

近傍に設置さ

ルダに置かれ

はパイロカー

℃ずれが生じ

、その値を参

及び TMG、T

によって再

排気ラインを

と 3 本の排気

制御すること

MOVPE 装

、反応炉内の

配置は基板に

は V 族 rich

となっており

性向上のため

加熱方式であ

された熱電対

れ 10 mm×14

ーボン製の均

じる。本研究

参考にして成

図 2.5
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TMA ライン

再現性よく制

を通じてロー

気ラインの切

とが可能であ

置の反応炉

のパーティク

に近い部分か

の条件下で成

り、原料を基

めに、自転機

あり、3 本の独

対によって温

4 mmサイズ

均熱板で温め

ではパイロ

成長温度を決

MOVPE 成長

の下流に取

御することが

ータリーポン

切り替えを変

ある。 

内の概観であ

クルが基板表

から V 族、II

成長が行われ

基板に押し付

機構を有して

独立したパイ

温度を制御し

の基板を複数

められるため

メータによっ

決定した。

長炉内図 

り付けられた

が可能である

ンプへとつな

変えることで

ある。基板は

表面につきに

II 族、サブフ

れることが多

ける目的で

ている。本研

イロカーボン

している。基板

数枚同時に成

め、ヒーター

って基板表面

たバックプレ

る。反応炉は

ながっており

で成長圧力を

は成長面が下

にくいという

フローとなっ

多いため、V

subflow ライ

研究では回転

ンヒーターと

板は BN コン

成長すること

ー部の温度と

面とヒーター

レッシ

はコン

、コ 

100  

下向き

う利点

ってい

V 族ラ

インを

転速度

とそれ

ンポジ

とが可

と成長

ー温度
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1
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研究では第

板上にスパ

い、GaN の成

めた光デバ

VPE 法で成長

)のプロセス

、Si 表面は A

Si表面の自然

は、ヒーター

し 1℃/s で

VPE 法で直接

2 s の TMA 供

雰囲気下で 1

し評価を行っ

選択成長

研究では、第

減するため、

長を用いた。

A

1035

)

図 2.6 本研

3 章にまとめ

ッタリング

成長モフォロ

イスに関す

長した高温 A

は図内Aおよ

AlN 中間層で

然酸化膜除去

ーの過電流を

AlN あるい

接 AlN 成長す

供給を行うこ

1000℃からお

った。 

長プロセス

第 3 章におい

、第 4 章お

。本節では本

GaN

研究で用いた

めた AlN 中

AlN 中間層成

ロジと AlN

する基盤技術

AlN 中間層を

よびBで示し

で保護されて

去およびSi表

を抑える目的

いは GaN 成長

する図 2.6(b

ことで、Al 極性

およそ 20 分

ス 

いては Si 基板

よび第 5 章

本研究で用い

Growth time
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た典型的な M

間層の 適化

成膜後、Ga

中間層の膜質

術の研究に関

を介して Si 基

した昇温プロ

ているために

表面の窒化を

的で 5℃/s で

長温度まで上

b)のレシピで

性の AlN 中

程度で室温

板上スパッタ

においてはデ

いた選択成長

G
ro

w
th

 te
m

p.
 (℃

)

116
103

(b)

e (min)

MOVPE 成長

化においては

aN を直接成長

質との関連を

関しては、図

基板上 GaN 成

ロセスにおけ

に H2、NH3混

を防ぐために

で~830℃まで

上げ成長を開

では AlN 成長

間層の成長

まで降温しサ

タリング中間

デバイスの作

長手法および

AlB
60
35

長シーケンス

は、前節で述

長する図 2.

を調べた。第

図 2.6(b)のシ

成長を行った

けるガス種が

混合雰囲気を

にH2雰囲気で

昇温のちに、

開始した。ま

長前に TMA 流

を行った。Ga

サンプルをチ

間層上の GaN

作製領域を制

びプロセスに

lN GaN

Gr

ス 

述べたプロセ

.6(a)のシーケ

第 5 章と第 6

シーケンスを

た。図 2.6(a

が異なり、図 

用いて、図 

で昇温を行っ

、2 min 同温

また、Si 基板

流量 15 μmo

aN 成長後は

チャンバーか

N の初期成長

制限するため

に関して述べ

rowth time (m
 

セスで

ケンス

6 章に

を用い

a)およ

2.6(a)

2.6(b)

った。

温度を

板上に

ol/min

は N2、

から取

長領域

めに選

る。 

min)
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 本研究では、各章の目的に応じて異なる選択成長テンプレートを作製し、成長に用いた。

図 2.7 は 4.2 節で用いたテンプレート作製プロセスである。第 4 章～6 章における選択成長

は同様のプロセスで作製したテンプレートを用い GaN 成長を行った。以下に図 2.7 のプロ

セス模式図に示した典型的なプロセスを説明する。 

 

1. レジスト塗布 

アセトン、メタノール溶液で各 3 分の超音波洗浄を行った後、基板回転速度 1000 rpm で

HMDS(HexaMethylDiSilazane)を塗布し、75℃、15 min のベーキングを行った後、粘度 8 cp

の OFPR レジストを基板回転速度 7500 rpm で塗布し、90℃、30 min のベーキングを行った。

水銀ランプ i線(=365 nm)を露光源として備えた紫外コンタクト露光装置で2.5 sの露光を行

った後、TMAH(TetramethylAmmonium Hydroxide)により 25 s の現像を行った。レジストの

固化および残留水分の揮発、密着性向上のため 120℃、30 min のポストベーキングを行った。 

2. SiO2パターニング 

第 4 章ではスパッタリング成膜 SiO2を用いた。スパッタリング AlN 中間層成長後、室温

で成膜圧力 0.13 Pa、RF 200 W (2.2 nm/min)で 45 min 成膜し、100 nm の SiO2を成膜し、マス

クとして用いた。第 5 章、および第 6 章では Si 基板上に直接熱酸化膜形成した基板をテン

プレートとし、パターニングし、成長に用いた。スパッタリングした SiO2および熱酸化 SiO2

を HF:NH4F=1:15 の BHF(Buffered Hydro Fluoride)溶液を用いてエッチングした。スパッタリ

ングSiO2膜および熱酸化膜のエッチングレートは室温でおよそ1 nm/s、0.5 nm/sであるため、

各 SiO2膜に対して適当な時間エッチングを行い、SiO2のパターンを作製した。 

3. レジスト除去 

アセトン、メタノール溶液で各 3 分の超音波洗浄を行い、レジストを除去した。4.3 節で

は、スパッタリング AlN 中間層上の SiO2パターンを選択成長用テンプレートとして用いた。

GaN の 適化条件が低 V/III 比および Ga リッチ条件であり、4.2 節で示す AlN パターンお

よび Si 表面窒化を用いた選択成長では選択性が得られなかったためである。 

4. スパッタリング AlN 中間層のアンダーエッチング 

 SiO2をマスクとしてスパッタリング AlN 中間層のアンダーエッチングを TMAH を用いて

室温下で行った18。 

5．スパッタリング中間層上 SiO2の除去 

 後に AlN 細線上の SiO2 を HF:NH4F=1:15 の BHF 溶液を用いて除去し、4.2 節の成長用

テンプレートとして用いた。 
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本研

AlN

性評価
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であ

定性的

て調べ

入射

うに結

ーを保

の配

らの

EBSP

 

 

 

R
1. P

本研究で

研究では Si

中間層の成膜

価は通常 X

0 nm と薄く、

る。本研究で

的に調べるた

べた。図 2.8

された電子が

結晶面(hkl)に

保つ試料表面

向関係によっ

距離と結晶

P(Electron Ba

Si sub

Resist
Patterning of R

図 2.7

で用いた結

基板上に成

膜条件を変え

線回折を用

、特に AlN

では AlN 薄

ために、 AlN

8(a)の模式図

が 70°傾けら

によってブラ

面数 10 nm 程

って帯状に試

の回折面お

ack Scattering

bstrate

SiO2
AlN

Resist

7 選択成長

結晶配向性

膜した AlN

えた際の GaN

いて行われ

の面内配向性

薄膜中にどの

N 中間層上に

図に示すよう

られた試料表

ラグ回折する

程度の領域で

試料から放出

および格子間

g Pattern)を観

λ =

2. E

4. U
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長用テンプレ

性評価法

中間層およ

aN の配向性

るが、GaN-

性を評価する

ような方位成

に GaN 初期

に EBSD 法

表面で散乱す

る。このブラ

であり、この領

出する。試料

間隔によって

観察すること

2𝑑ℎ𝑘𝑙 sin 𝜃

Si substr

Si substr

Etching of SiO

Underetching

ート作製プ

法19 

び GaN の結

に与える影響

on-Si に用い

る際に X 線強

成分を持った

核を成膜し

法では、高い加

する。この散乱

グ回折が起こ

領域で回折

料近傍に蛍光

て決まる菊池

とができるの

rate

rate

O2

of AlN

ロセス 

結晶配向性評

響を調べた。

いられる AlN

強度が得られ

た結晶核が存

、その方位を

加速電圧(20

乱した電子は

こるのは電子

した電子は各

光板を設置す

池線(Kikuchi

のである。 

S

S

5. Re

3. Re

評価を行うこ

このような

N 中間層の厚

れないために

存在している

を EBSD 法に

0kV)で試料表

は(2.2)式に示

子が高いエネ

各(hkl)面の試

することで試

i bands)から

(2.

Si substrat

Si substrat

moval of SiO

moval of Res

 

とで、

な配向

厚みは

に困難

るかを

によっ

表面に

示すよ

ネルギ

試料中

試料か

らなる

2) 

te

te

O2

sist



 

 

この

年に

に EB

し、S

位情報

EBSP

短時間

本研

ンレ

置内

SEM

表面近

に阻ま

直接評

同一

GaN

図 2.8 

の EBSP は 1

SEM(Scanni

BSP は結晶の

SEM で観察

報を含んでお

P 解析のソフ

間で SEM 像

研究では Hi

ンズ方式の対

に設置され

で観察され

近傍の数 nm

まれ影の部分

評価しても、

でなく平坦

初期核を薄

EBSD 法模

1928 年に Ki

ing Electron 

の複数の格子

察される結晶

おり、研究初

フトウェアの

像に対応する

tachi High-T

対物レンズを

た蛍光板か

れる結晶の各

m の結晶配向

分の信号が得

、明確な EB

な表面が得

く(数 10 nm)

模式図：(a)SE

kuchi らによ

Microscopy)

子面に関する

との対応付

初期には解析

の開発が進み

結晶配向性

Tech 製 SU-7

を持ち，加速

からの光を C

各位置に対し

向を調べるた

得られない。

SP が観察さ

得られない結

)成長させる

図 2.9
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EM 装置内の

よって TEM で

y)装置内の蛍

る情報を含ん

けを行う必要

析に時間を要

み、また CPU

性の情報が得

70 を用いて

速電圧 15kV

CCD(Charge 

て配向性のマ

ために、表面

またスパッ

されなかった

結晶の配向性

ことで定性

9 試料配置

の構成、(b)菊

で観察された

蛍光板で初め

んでいるため

要がある。こ

要するものだ

U 処理速度の

られるように

EBSD 解析を

における分解

Coupled De

マッピングが

が荒い結晶

ッタ AlN 中間

たことから、本

性を評価する

的な GaN の

 

関係図 

菊池線の形成

たのが 初で

て観察され

めに、各菊池線

この EBSP は

だったが、19

の向上と相ま

になっている

を行った。こ

解能は 1 nm

evice)で検出

が可能である

では、回折さ

間層のような

本研究では結

るときはスパ

の配向性評価

成原理図 

であったが20

た21。上述の

線を分離して

は結晶の様々

980 年代後半

まって近年で

る。 

この装置はセ

m である。SE

出することに

る。EBSD 法

された電子が

なコラム状結

結晶配向が面

パッタ中間層

価を行った。

 

0，1972

のよう

て解析

々な方

半から

では、

セミイ

EM 装

により

法では

が結晶

結晶を

面内で

層上に

 



 

この

図 2.

る。試

ことは

測定
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本章

よび主

の配向

歴史

以下

 

1. 

2. 

3. 

4. 

のような EB

.9 に示すよ

試料の貼り付

は可能である

を行った。 

まとめ 

章では本研究

主な結晶評価

向を決めるモ

と X 線回折

下に本章の主

種々の結晶

本研究で用

ーダーとな

子の拡散過

磁場を用い

グの原理か

た。マグネ

ルギー分布

ミュレーシ

本研究で

上の MOV

る場合とス

示した。 

本研究で用

とめた。本

向性を評価

とで定性的

BSD 法の配

うにサンプル

付けの際に基

るが、正確な

究で用いた各

価法に関して

モデルを複数

を用いた配向

主な内容に関

晶成長法に関

用いた成長法

なり、分子の

過程が成長に

いて 2 次電

から本研究で

ネトロンスパ

布と原料の輸

ションをベー

GaN の成長

VPE 成長シー

スパッタリン

用いた結晶評

本研究では結

価するときは

的な GaN の

配向評価では

ルホルダの X

基板の方位関

な基板に対す

各結晶成長法

て述べた。特

数示した。ま

向性評価との

関してまとめ

関して、一般

法を大きく分

の散乱過程が

に関わってく

電子の寿命を

で用いた平板

パッタリング

輸送過程が成

ースとした方

に主に用いた

ーケンスに関

ング AlN 中間

評価法のうち

結晶配向が面

はスパッタ中

配向性評価
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、試料の貼

XYZ 軸と試

関係に注意す

する面内配向

法の特徴と実

特に CVD お

また結晶配向

の違い並びに

める。 

般的な成長圧

分類した。マ

が成膜に関わ

くると考えら

長くし電離効

板マグネトロ

グでは分子の

成膜に関わり

方法で解析が

た MOVPE 法

関して Si 基板

間層上を用い

ち、GaN 配向

面内で同一で

中間層上にG

を行った。

り付けは人の

試料の結晶軸

することで定

向関係を調べ

実験装置の構

および PVD に

向評価に用い

に有用性を述

圧力と平均自

グネトロンス

わり MOVPE

られる。 

効率を上げる

ロンスパッタ

の平均自由行

り、この計算

が行われてい

法の歴史と特

板上に直接 A

いて GaN 成長

向性の評価に

でなく平坦な

GaN初期核を

の手によって

ND、RD、

定性的な配向

べる際には X

構成、実験プ

における結晶

いた EBSD 法

述べた。 

自由行程との

スパッタリン

では数 μm オ

るマグネトロ

タリングまで

程が数 cm ゆ

算に関しては

いる。 

特徴をまとめ

AlN 中間層を

長から成長を

に用いた EB

な表面が得ら

を薄く(数10 

て行われるた

TD にずれが

向関係を推察

X 線回折を用

プロセスの概

晶成長におい

法に関して、

の関係をまと

ングでは数 

オーダーとな

ロンスパッタ

での歴史をま

ゆえに初期の

はモンテカル

めた。また S

を MOVPE 成

を開始する場

SD 法に関し

られない結晶

nm)成長させ

 

ため、

が生じ

察する

用いて

概要お

いて膜

その

とめ、

cm オ

なり分

タリン

まとめ

のエネ

ルロシ

i 基板

成長す

場合を

してま

晶の配

せるこ
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において出力電圧が下がっていき、飽和していくことがわかる。これは窒素流量が増える

につれてターゲット表面が窒化されることによるターゲットからの 2 次電子の放出量増加

によるもので、窒素流量 14 sccm から電圧と電流の値が変化しない領域となっている。更に

図 3.9 の Ar 分圧一定(0.13Pa)条件下の異なる窒素添加量における AlN 成長レート結果を見

ると図 3.8 で VI 一定となる窒素流量で AlN の成長レートが飽和している。このような実験

をすることでこれまでの報告にもあるように N2流量 14 sccm以下では Al リッチなモードそ

れ以上では窒素リッチなモードとなることが実験的にわかる 4,5。 

 

図 3.10 異なる窒素混合比における AlN 中間層の XRD 2θ/ωスキャン結果 

 

AlN のような金属とその窒化物の融点の差が大きい系では表面に到達した Al 原子が窒化

される形で成長が進むために窒素流量を変えることで成長モードが変わることが予想され

る。本節では Al 初期配向層を介した場合の窒素混合比の AlN 中間層の結晶性および GaN

の結晶性に与える影響を調べた。成膜温度 450℃で Al 初期配向層を成膜圧力 0.13 Pa、DC 300 

W（12 nm/min）で 15 s 成膜後 AlN の成膜を Ar、N2 混合雰囲気、60 vol%N2 で DC 300 W で

30 min 成長を行った。そののち TMG 150 μmol/min、成長温度 1050℃、成長圧力は 200 Torr、

成長時間は 30 min で GaN の MOVPE 成長を行った。 

 図 3.10 に異なる窒素混合比における AlN 中間層の XRD 2θ/ωスキャン結果を示した。い

ずれの流量比でも AlN(0002)回折および Al(111)回折に起因するピークが観察された。窒素

流量比を変えた AlN 中間層上に GaN を成長したところいずれの条件下においても平坦で

SEM 観察においてはピットフリーの GaN が得られた。また表 3.1 に示した GaN(0002)面の

X 線ロッキングカーブの半値幅は異なる窒素混合比を用いた場合で顕著な変化が得られな
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。図 3.14 は

た EBSD 極点

ル)をひとま

ある。この EB

Si(110)基板

ており、基板
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(Ti 15 s、30 s、60 s)、Ti なしの AlN 中間層(Ti 0 s)と比較した。AlN は N2 vol% 60%、DC300W

で 30 min の成膜を行った。図 3.16 に異なる Ti 初期配向層成膜時間の XRD2θ/ω回折結果を

示した。今回用いた面方位基板ではいずれの方位基板も Ti 初期配向層成膜時間を増加する

ことで AlN(0002)回折に起因するピーク強度が増加していた。なお Ti と AlN の a 軸格子定

数差は少なく X 線回折ピークはほぼ同じ位置にあるため明確な分離はできなかったが，Ti

数 nm の膜厚で強度が指数関数的に増加していることから c 軸配向した Ti 初期配向層によ

って c 軸配向した AlN の初期配向核の密度が向上したことによるものと考えられる。上記

の Ti 初期配向層の膜厚を変えた AlN 中間層上に MOVPE 法で TMG 流量 100 μmol/min、

V/III=1785、成長温度 1000℃、成長時間 30 s で核形成を行った。Si(111)基板上では Ti 膜厚

を増やすにつれて GaN の初期核密度が増加しているのに対して Si(001) 基板上および

Si(110)基板上では Ti 30 s (~2 nm)で核密度が 大となり、Ti 60 s 成膜した AlN 中間層上にお

いては核密度が減少していることがわかった。 

 
図 3.16 Ti 初期配向層膜厚を介した AlN 中間層の XRD2θ/ωスキャン結果： 

(a)Si(111)基板上、(b)Si(110)基板上、(c)Si(001)基板上 
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いて twist方向

分が多いが、
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 以上の結果により、Ti 初期配向層を用いることで室温成膜においても AlN 中間層の c 軸

配向性が向上し GaN c 軸配向が向上することがわかったが、Si(001)基板上において明確な

twist 配向性が EBSD 極点図からは観察されなかった。 

上記のスパッタリング AlN 中間層および Ti 初期配向層の室温成膜における結果から、高

温成長による AlN配向性の向上を狙って Ti 初期配向層を用いた AlN中間層の成膜を行った。

Si(001)基板上に配向膜を得るために 3.2 節で 適化した成膜温度 450℃において、Ti 初期配

向層の膜厚の 適化を行い、スパッタリング AlN 中間層成長およびその後の GaN 成長に与

える効果を詳細に調べた。 

 Si(111)基板上に Ti 初期配向層を成膜圧力 0.13 Pa、DC 300 W(12 nm/min)で異なる時間成

膜後 AlN の成膜を成膜圧力 0.21 Pa、N2雰囲気、DC 300 W、基板回転 10 rpm で 30 min 成長

を行った。そののち AlN 中間層上に GaN の MOVPE 成長を行った。GaN 成長は TMG 流量

150 μmol/min、NH3流量 0.2 Slm、成長温度 1050℃、成長圧力 200 Torr、成長時間は 30 min

で行った。Ti 初期配向層成膜において、直進性の高い粒子を選び出す目的でコリメーショ

ンスパッタリングを用いた。コリメーションスパッタとは主に 1990 年代に Si プロセスにお

ける金属製膜において検討された手法である。スパッタリングターゲット基板間にアスペ

クト比を持たせた仕切り板を設置することで直進性の高い粒子を選び出し、膜の均一性を

向上することが可能である8。本研究では厚み 200 μm の SUS 板を用いて間隔 5 mm、高さ

10 mm でアスペクト比 2 となるように設計した格子型のコリメーターを、ターゲットから 7 

cm の位置に設置した。図 3.20 はコリメーター有り無しで成膜時間の異なる Ti 初期配向層

を用いた場合のスパッタリング AlN 中間層上 GaN の表面 SEM 像である。Ti 初期配向層膜

厚を変えることで GaN のモフォロジに変化が見られた。コリメーターを用いない場合では、

Ti 成膜時間 2 s から 3 s に増やすことで、GaN 成長領域が減少しており、Ti 成膜時間 4 s で

は twist 方向の配向性が失われている様子が SEM 像から観察された。また、コリメーター

を用いた場合 Ti 初期配向層成膜時間 15 s から 30 s においては平坦な GaN 膜が得られ、Ti

成膜時間が 45 s および 60 s においてコリメーターを用いない場合同様の結晶核密度の低下

および twist 配向性の消失が観察された。図 3.21 はコリメーターを用いた場合において平坦

な GaN が得られた成膜時間 15 s および 30 s の Ti 初期配向層を用いた場合のスパッタリン

グ AlN 中間層上 GaN の表面 AFM 像である。Ti 初期配向層の膜厚の違いによって GaN の表

面モフォロジに変化があり、Ti 成膜時間 15 s の場合では 109 cm-2 台の多数の転位が観察さ

れるのに対し、Ti 30 s では転位が少ない領域が観察されるが、グレイン間に転位集中部が

存在していた。以上の実験から Al 初期配向層ではなく Ti 初期配向層を用いることでも
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配向層を用いた場合の表 3.1 の結果と同程度の半値幅が得られたが、Si(110)基板上および

Si(001)基板上ではこれまでの MOVPE 法を用いて成膜した値と比べて悪い9。今後 AlN 中間

層の厚みや GaN 成長構造および成長条件の更なる検討による 適化が必要である。 

以上の結果より 450℃の成膜温度において Si(001)基板上に膜厚を 適化した Ti 初期配向

層を導入することにより、Si(111)基板上では Al 初期配向層と同様に Si(111)基板上で配向膜

が得られることが分かった。Al 初期配向層の初期成長の場合に見られた、膜厚の増大に伴

うグレインサイズの拡大は Ti 初期配向層では観察されなかったが、Ti 初期配向層膜厚が厚

い場合は AlN 中間層上の GaN の面内 twist 配向性が失われるということが分かった。Si(111)

基板上で 適化したTi初期配向層膜厚の条件をSi(110)基板上およびSi(001)基板上に適用す

ることでSi(110)基板上およびSi(001)基板上において基板との配向関係を持ったGaNを成長

可能であることが分かった。 

 

表 3.3 Si(001)基板上および Si(110)基板上に Ti 初期配向層を用いて製膜したスパッタリン

グ AlN 中間層上 GaN 構造の GaN(0002)面ロッキングカーブ半値幅 

 

off基板を用いた際の配向関係の向上に関しては第一章で述べた GaAs-on-Siの場合と同様

のメカニズムが起こっていると考えられる。Levedev らは MBE を用いて Si(001)基板上に

AlN を成長した際の AlN の面内配向性に関して図 3.26 に示すように off 基板を用い高温ア

ニールすることで現れるダブルステップによって単一配向が得られるモデルを提示してい

る10。本研究の成長温度は 450℃と低く、理想的なダブルステップは得られていないと思わ

れるが、off 基板を用いることで、表面にダブルステップが存在する割合が高くなり、片方

の AlN の面内配向性が主体的となったことが一つの理由として考えられる。また、本研究

では AlN 成長前に Ti 初期配向層を成膜しており、この Ti が AlN の初期配向に影響を与え

AlN 直接成長とは異なる成長様式をとっていることが予想される。TEM 観察による詳細な

成長メカニズムおよび原子配列の解明が今後の課題である。 
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角スキャンを行った。これはSiのSi(111)およびSi(202)面に対して対称反射配置において、

あおり角である軸をそれぞれの面と(001)面のなす角だけ傾けた状態でスキャンを行い、

同様に GaN の(10-13)面と(0002)面のなす角分軸を傾けてスキャンした際の(0002)回折が

現れる Si 基板面内方向を調べるものである。この測定によって図 3.30(b)に示すように非対

称面である(10-13)面中の(0002)面が指向性スパッタリングにおけるターゲット方向である

一つの Si[110]方向に対応していることが確かめられた。つまり指向性スパッタリング AlN

中間層を用いることで Si(001)基板上に単結晶(10-13)GaN が得られることに成功した。 

 

 

図 3.29 Si(001)基板上(10-13)GaN の結晶方位関係および X 線回折軸 

 

図 3.30 (a) X 線 2θ/ωスキャン結果、(b) off 角スキャン結果 
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で平坦性が向

aN の異なる

3)面結晶成長

)面が得られ

成長したとの

報告では密度

り、 (10-1-3)

成長条件で表

N中間層上で

から理論計算

した(10-1-3)G

研究で得られ
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結晶性評価

ことで，Si(0

基板上にも(1

を作製するに

調べるため、

成長時間は 5

10-13)GaN の

高いほど窒素

向上すること

V/III 比およ

 

長の報告では

れることが報

報告がある

度汎関数法を

面が窒素リ

表面が安定に

で得られた面

算を支持する

GaN は成長条

れた平坦化し

価 

001)基板上に

0-13)GaN 成

には成長条件

(10-13)面の

5 min とし V

の表面 SEM 像

素面である(

とがわかった

よび圧力下に

はこれまでに

告されてい

が、詳しい成

を用い(10-1-3

ッチの成長条

に存在するこ

面はGaリッチ

る実験結果が

条件によって

した(10-13)G

に(10-13)GaN

成長の報告は

件を 適化し

の成長条件

V/III 比および

像である。圧

(10-11)面が形

た。 

における表面

に m 面サファ

る12。(10-13

成長条件に関

3)面と(10-13

条件で平坦化

ことが予測さ

チの成長条件

が得られた。

て(11-22)等の

GaN に関して

N 成長の報告

は少ない11。こ

し、平坦な G

適化を行っ

び圧力を変化

圧力 500 Torr

形成しており

面 SEM 像 

ァイア上に成

3)面に関して

関しては記さ

3)面の表面安

化されるのに

されている13

件で平坦面が

 

の他のドメイ

て他の結晶層

告はこ

このよ

GaN を

った。

化させ

r にお

り、低

 

成長条

ては同

されて

安定性

に対し

。我々

が得ら

インの

層の混



 

 

図 

EBSD

ング像

同様に

よ

った。

て薄膜

Scann

リング

件を示

図 3.

見る

c 軸が

数の積

TEM

積層欠

の結晶

図 3.

中 A

してお

図 3.32 

3.32 に平坦

D マッピング

像から twist

に EBSD 解析

り詳細に(10

。TEM 観察

膜化し加速電

ning Transmi

グ方向と垂直

示した。まず

.33 に GaN/A

と Al 初期配

が傾いた径 2

積層欠陥およ

像から c軸方

欠陥の角度観

晶核間の、図

.34 に示した

で示した初

おり、そのの

(a) (10-13) 

坦化した(10-1

グ像および同

方向に単一

析から得られ

0-13)GaN/AlN

は Pt/C 膜を

電圧 200kV

ission Electro

直方向の Si[

ず、GaN/AlN/

AlN/Si(001)界

配向層に対応

20 nm 程度の

よび転位が発

方向の角度が

観察により分

図中白矢印で

た指向性スパ

初期 Al 配向層

のちに AlN

GaN SEM 像

13)面 GaN の

同じ測定領域

一の(11-20)配

れる極点図か

N/Si(001)界面

を表面に保護

で明視野 T

on Microscop

1-10]方向に

Si(001)界面の

界面の高解像

応すると考え

の AlN が成長

発生していた

が 200 nm程

分かった。ま

で示したよう

パッタリング

層に対応する

の c 軸が傾

63 

像および(b) E

の表面 SEM 像

域から得られ

向となってい

からも c 軸が

面の成長様式

護膜として成膜

TEM 観察及び

pe)による観察

に対して行っ

の断面 TEM

像度像の低倍

られる粒状

長しているこ

た。積層欠陥

程度の結晶ド

また、この c

うな箇所に転

グ AlN/Si(001)

ると考えられ

いた形で成長

EBSD SEM 像

像および SE

れた EBSD 極

いる結晶配向

が単一方向に

式を調べるた

膜したのち

び HAADF-S

察を行った。

た。表 3.4 に

M 像より初期

倍率像を示し

のコントラス

ことがわかる

陥導入の角度

メイン間でば

c 軸方向のば

転位が発生し

)界面の高解

れる箇所は S

長が開始して

像と(c) EBSD

EM 像に対応

極点図を示し

向となってい

に傾いている

ために断面の

FIB(Focused

STEM(High-

TEM 観察は

に今回評価し

期成長のメカ

した。まず A

ストが観察さ

る。また GaN

度は c 軸に対

ばらつきをも

ばらつきによ

していること

解像度 TEM 観

Si の結晶構造

ている箇所が

 

D 極点図 

応する twist 方

た。EBSD マ

いることがわ

ことが分か

の TEM 観察

d Ion Beam)に

-Angle Dark 

は指向性スパ

した構造の成

カニズムを調

AlN/Si(001)界

され、そのの

N/AlN 界面で

対して垂直で

もっているこ

って 200 nm

とが観察され

観察像を見る

造に配向して

が観察された

方向の

マッピ

わかる。

った。 

察を行

によっ

Field 

パッタ

成長条

調べた。

界面を

のちに

では多

あり、

ことが

m 程度

れた。

ると図

て成長

た。一



 

方で異

一配向

性スパ

異なる配向を

向とはなって

パッタリング

図 3.33

を持つ部分も

ていないこと

グを行った A

 

TMG(μ

TMA(μ

NH3(sl

V/III ra

Pressur

Growth

Growth

3 GaN/指向

も観察される

とが示唆され

AlN 中間層よ

表 3.

μmol/min) 

μmol/min) 

lm) 

atio 

re (Torr) 

h Temp. (oC)

h time (min)

向性スパッタ

(図中
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ることから、

れた。この TE

より始まって

.4 MOVPE 成

GaN

250 

 

0.2 

56 

100 

1030

5 

リング AlN/

中右下結晶模

スパッタリ

EM 像観察か

ていることが

成長条件 

AlN 

 

15 

0.2 

580 

100 

700 

1 

/Si(001)界面

模式図) 

リング成膜初

から GaN の c

がわかった。

GaN 

250 

 

0.2 

56 

100 

1000 

5 

の高解像度

初期には完全

c 軸の傾きは

 

TEM 像 

全に単

は指向

 



 

 

上記

陥が導

れまで

陥と

持ち、

のGa

中間層

緩和に

間層導

像を示

とがわ

され、

下部

うな積

では

及び転

結晶品

図 3

記のTEM観

導入されてい

でに複数の報

して存在する

、その形成エ

aNに導入さ

層導入によっ

に伴う積層欠

導入によって

示した。TEM

わかる。一方

、結晶品質が

GaN で~7×1

積層欠陥の低

GaN と AlN

転位密度と積

品質の更なる

.34 指向性

観察によって

いることが分

報告があるが

ることが知ら

エネルギーは

れる主要な積

って減少でき

欠陥の消滅に

て積層欠陥低

M 像より Ga

方でこの TE

が向上してい

104 cm-1 であ

低減と共に、

N の格子不整

積層欠陥密度

る向上に必要

性スパッタリ

指向性スパ

分かった。窒

が、 も形成

られている14

は GaN、InN

積層欠陥であ

きることが報

によるものと

低減の効果が

aN/AlN/Si 界

EM 像の範囲

いることが示

あるが，LT-A

図 3.36 に

整合に起因す

度低減の両立

要である。
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ング AlN/Si(

ッタリングで

窒化物半導体

成エネルギー

4,15。I1 型の積

N、AlN の順

ある I1型の積

報告されてい

と考えられて

が得られるか

面では多数

囲では GaN/L

示唆された。

AlN 上部では

に示した HAA

る転位が生

立に向けた成

(001)界面の

で得られた(

体における積

ーの低い I1 型

積層欠陥は

順に大きくな

積層欠陥を低

いる16。このメ

ている。我々

か確かめた。

の転位および

T-AlN 界面で

TEM 像から

は~3×104 cm

ADF-STEM 像

じていること

成長条件およ

高解像度 TE

10-13)GaNに

積層欠陥の種

型の積層欠陥

ABABCBCB

る 9。近年こ

低温(Low tem

メカニズムに

の構造におい

図 3.35 に

び積層欠陥が

で積層欠陥密

ら見積もった

-1 台と減少し

像に示すよう

とから積層欠

よび成長構造

 

EM 像 

には多数の積

種類に関して

陥が主要な積

B 型の積層構

このような半

mperature; LT

に関しては A

いても LT-A

明視野断面

が発生してい

密度の減少が

た積層欠陥密

していた。こ

うに LT-AlN

欠陥の種類の

造の 適化が

積層欠

てはこ

積層欠

構造を

半極性

T)-AlN

AlN の

AlN 中

TEM

いるこ

が観察

密度は

このよ

N 界面

の同定

が今後



 

 

図 3.35 

図 3.36 

Si(001) 基

GaN/LT-Al
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基板上(10-13)

lN/GaN 界面

)GaN の断面

面の HAADF-

面 TEM 像 

-STEM 像 
 

 



 

 3.4

 

本章

初期配

 

1. 

2. 

3. 

4. 

 

 

まとめ 

章ではスパッ

配向層を用い

Al 初期配

Si(110)基板

初期結晶核

ながら AlN

GaN 初期核

低温成膜に

層として T

が分かった

いることで

た AlN 上

Si(111)基板

AlN 中間層

向性に関連

指向性スパ

可能である

化が可能で

基板に配向

った。また

層導入によ

~3×104 cm

合による転

ッタリング法

いて行った。

配向層を用い

板上に適用す

核密度が下が

N 上に成長

核が基板の結

においても S

Ti を用いて

た。室温成膜

で面内配向性

に面内配向性

板上で 適化

層上 GaN の

連があること

パッタリング

ることがわか

であることが

向しており、

た、Si(001)基

より下部の積

m-1 台と一定

転位発生も起

法を用いた S

以下に本章

いて Si(111)

すると、GaN

がり X 線か

した GaN 初

結晶構造に配

Si(001)基板上

AlN 中間層

膜では Si(111

性が確認され

性は観察され

化した成膜温

配向を調べ

とが明らかと

グを用いるこ

かり、成長条

がわかった。

その後の A

基板上(10-13)

積層欠陥密度

定の積層欠陥

起こっており
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Si(001)基板上

章で得られた

)基板上で

N の配向がそ

らは明確な配

期核の配向

配向関係を持

上に c 軸配向

を成長するこ

)基板上およ

れた一方 Si(0

れなかった。

温度である

ることによ

となった。

ことで Si(001

条件 適化に

断面のTEM

AlN 成長か

)GaN には多

度が~7×104 c

低減の効果

り、 適化は

上の中間層の

た知見に関し

適化した条

そろわず、S

配向ピークは

を EBSD 法に

持っているこ

向した GaN

ことで c 軸配

よび Si(110)基

001)基板上に

 

450℃におい

り、Ti 初期配

1)基板上に(

によって Si(0

M観察によっ

ら c 軸が傾い

多数の積層欠

cm-1 である

が見られたが

は今後の課題

の 適化を A

してまとめる

条件を Si(00

i(111)基板上

は観察されな

によって調べ

ことが明らか

を得るために

配向した GaN

基板上では T

において Ti 初

いて Ti 初期

配向層の膜厚

10-13)GaN 面

001)基板上の

って初期のA

いて成長して

陥が混入して

のに対し低温

が、同時に界

題となった。

Al および Ti

る。 

01)基板上お

上とくらべて

なかった。し

べることによ

かとなった。

に、初期金属

Nが得られる

Ti 初期配向層

初期配向層を

期配向層の膜

厚と GaN の面

面の単結晶成

の(10-13)面も

Al結晶核は S

ていることが

ており、低温

温 AlN 上部

界面での格子

 

i 金属

および

て GaN

しかし

よって

 

属配向

ること

層を用

を用い

膜厚と

面内配

成長が

も平坦

Si(001)

が分か

温 AlN

部では

子不整
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 4.1

 

安価

で LE

上に成

低転位

位密度

基板上

のサイ

の初期

そ

クロ

密度化

 

 4.2

 

 Si(

の成膜

30 mi

記した

 

 第4章

はじめに

価な Si 基板

ED の作製が

成長した Ga

位密度化技術

度化が可能で

上に MOVPE

イズを持つこ

期成長領域を

こで本章では

ンサイズにす

化を試みた。

Si(111)基

(111)基板上に

膜を成膜圧力

in 成長を行っ

た方法でスパ

選択成

に 

板上に graded 

が報告されて

aN 膜は通常

術が求められ

であるが、通

E で AlN 中間

ことがこれま

を持つことが

は SiO2膜マ

することで作

。 

基板上スパ

に Al 初期配

力 0.23 Pa、A

った。そのの

パッタリング

成長による

AlGaN1層や

ている。しか

108～109 cm

れている。E

通常のフォト

間層を介して

までにわかっ

が望ましいと

スクとしてス

作製したスパ

パッタ Al

配向層を成膜圧

Ar、N2混合雰

のち室温に降

グ AlN 中間層

69 

る GaN の

や AlN inter la

かしながら、S

m-2 台の転位密

Epitaxial Late

トリソグラフ

て成長した G

っており4、貫

と考えられる

スパッタ AlN

パッタ AlN 細

lN 中間層

圧力 0.13 Pa

雰囲気、60 

降温し 100 nm

層のアンダー

の低転位

ayer2の導入、

Si と GaN の

密度を持って

eral Overgrow

フィを用いた

GaN 成長初期

貫通転位密度

る。 

N 膜のアンダ

細線上に Ga

層細線化に

a、DC 300 W(

vol%N2、DC

m の SiO2成

ーエッチング

位化 

、また選択成

の格子不整合

ており、Si 基

wth (ELO)3を

た露光限界は

期の核サイズ

度低減のため

ダーエッチン

aN 成長を行

による低転

(12 nm/min)で

C 300 W、基

膜を行った。

グを行った。

成長を用いる

合によって S

基板上の GaN

を用いて GaN

は 1 μm である

ズはサブミク

めには、1 μm

ングを行いサ

行い GaN の低

転位化 

で 15 s 成膜後

基板回転 10 r

。その後 2.4

 

ること

i 基板

N 膜の

N の転

る。Si

クロン

m 以下

サブミ

低転位

後 AlN

rpm で

4 節に



 

図 4.

(a)ア

 

図 

の SiO

下のス

てに示

を見積

作製

度依存

μmol/

図 

成長温

イプの

るこ

囲にお

.1 SiO2をマ

ンダーエッチ

4.1 に TMA

O2を除去し

スパッタ Al

示すように線

積もったとこ

製した平均線

存性を調べた

/min)、 NH3

4.2 に GaN

温度では、(

の形成を阻害

とが分かった

おいて均一な

マスクとして

チング模式図

AH によるス

た表面 SEM

lN 細線が形

線形に AlN

ころ 67.5(nm

線幅 650 nm

た。温度のみ

3 (4 slm)、 成

成長後の表

(0001)面と(1

害することが

たが、900℃

な GaN スト

て用いた際の

図、(b)表面

パッタ AlN

M 像を示した

形成されてい

が横方向エ

m/min)となっ

m のスパッタ

みを 1050、1

成長圧力 500

面 SEM 像の

0-11)面から

が分かった。

℃の成長温度

ライプが得

70 

の AlN のアン

SEM 像、(c

エッチング

た。1 min の

ることがわ

ッチングされ

った。 

タ AlN 細線上

000、950、9

0 Torr で 15 

の結果を示し

らなる低指数

。また本実験

では異常成長

られることが

ンダーエッチ

)AlN 線幅エ

グ前と 1 min

TMAH によ

かった。エッ

れており、グ

上の GaN 成長

900℃と変化

min GaN 成長

した。表面 SE

数面で構成され

験の成長温度

長が起こるこ

が分かった。

チングレート

エッチング時

エッチング後

るエッチン

ッチング時間

グラフからエ

長条件を 適

させ、V/III 比

長を行った。

EM 観察によ

れる GaN 島

度域では選択

ことから 10

 

ト 

時間依存性 

後 BHF で A

ングで線幅 1 

間を増やすに

エッチングレ

適化するため

比 2423、TM

。 

より 1050℃の

島が形成しス

択性は保たれ

000℃～950℃

 

AlN 上

μm 以

につれ

レート

めに温

MG(83 

の GaN

ストラ

れてい

℃の範



 

 

Ga

MOV

を行っ

プ形成

を CL

9 μm/

図 

SEM

成長及

トラス

し、そ

てい

図 4.2 

aN ストライ

VPE 成長は水

った。表 4.

成後、温度を

L 像および A

/1 μm を用い

4.3 および図

像、CL 像を

及び 2nd Ga

ストは 1st G

その後の 2nd

く成長過程を

スパッタリ

TM

Pr

Grow

Gro

プ成膜温度

水素雰囲気下

1 に示すよ

を 1050℃に

AFM 像で評

いることでス

図 4.4 に 2 段

を示した。G

aN 成長条件

GaN 成長に

d GaN 成長に

を示している

リング AlN 細

表 4

MG (μmol/min

NH3 (slm)

ressure (Torr)

wth Temp. (o

owth time (mi

が 適化され

下で行い、昇

うに初期成長

上げ、ストラ

評価した。AlN

ストライプ G

段階成長した

aN ストライ

件に起因する

においては低

において不純

ると考えられ
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細線上 GaN ス

4.1 成長条

1st

n) 1

) 5

oC) 1

in) 1

れたため Ga

昇温時には N

長は均一なス

ライプ結合お

N ストライプ

GaN およびレ

た GaN スト

イプ及び GaN

と考えられ

温成長で不純

純物取り込み

れる5。図 4.3

ストライプ成

件表 

t GaN 2

100 

4 

500 

000 

5-7 

aN ストライ

NH3 4 slm、H

ストライプ形

および c 面領

プのマスクウ

レイヤーGaN

ライプおよび

N レイヤーの

るコントラス

純物取り込み

みの少ない(00

3 に示した G

成長温度依存

2nd GaN

100 

7.5 

100 

1050 

60-120 

イプの 2 段階

H2 9 slm で S

形成のため 1

領域拡大を行

ウインドウ幅

N 膜を成長し

びレイヤーの

の断面 CL 像

ストが観察さ

みが多い(10-

001)面の横方

GaN ストライ

 
存性結果 

階成長を行っ

Si 基板表面の

1000℃でスト

行った。転位

幅を 1 μm/1 

した。 

の表面および

像において 1s

された。この

-22)面成長に

方向成長が進

イプの場合(

った。

の窒化

トライ

位密度

μm と

び断面

st GaN

のコン

に起因

進展し

11-22)



 

ファセ

いる様

暗点密

した

て高い

べて

密度の

図 4.

(e)通

図 4.

セットによっ

様子が観察さ

密度 1×107 c

レイヤーの場

いが、選択成

CL 暗点密度

の GaN を得

.4 2 段階成

常のスパッタ

.3 2 段階成

って転位が成

された。また

cm-2 以下とな

場合は結合の

成長を用いず

度 3×107 cm-

得られること

成長した GaN

タ AlN 上平

成長した GaN

成長初期に曲

た、c 面部分

なっており、

の際に転位が

ず成長したス

-2 台と Si(11

が分かった。

N レイヤーの

面成長の Ga

N ストライプ

72 

曲がり、ス

分にはダーク

転位低減さ

が結合部に残

スパッタ AlN

1)基板上に成

。 

の表面 SEM(a

aN の表面 C

プの表面 SEM

トライプの(

クスポットは

れているこ

残るために転

N 上 GaN が通

成長したスパ

a)、CL(b)像お

L 像 

M(a)、CL(b)

11-22)面下部

はほぼ確認さ

とがわかる。

転位密度はス

通常 109 cm-

パッタ AlN 中

および断面 S

像および断面

部に多数存在

れず、c 面で

。一方図 4.4

ストライプと

-2 台であるの

中間層上に低

SEM(c)、CL(d

面 SEM(c)、

在して

で CL

4 に示

と比べ

のと比

低転位

 

d)像、

CL(d)像



 

 4.3

 

 化合

いるた

らがス

あるが

てお

選択す

図 4.

 

 Ok

に有利

位密度

スト

向性ス

3.3.4

よび積

てもス

れる。

 本節

を詳細

スト

いた放

μm、

ウイ

半極性(

合物半導体の

ため、それぞ

ストライプを

が、ストライ

り、このよ

することが可

.5 GaAs/Ge

kuno らは上記

利なストライ

度かつ平坦な

ライプを半極

スパッタリン

節の成長条

積層欠陥が存

ストライプ方

。 

節では GaN

細に調べるた

ライプ方向を

放射型ストラ

300 μm 長

ンドウ幅(M/

10-13)GaN

の異種基板上

ぞれの結晶構

を放射状に配

イプ方向の違

うな放射型ス

可能である6

e/Si 上に放射

記の放射型ス

イプ方向を検

な GaN(0001

極性 GaN の

ング AlN 中間

条件の検討及

存在すること

方向を検討す

N(0001)面と対

ために放射型

を変えること

ライプパター

さのストライ

/W)=1 μm/1 

N 選択成

上選択成長に

構造に対する

配置したパタ

違いによる横

ストライプパ

。 

射状ストライ

ストライプパ

検討し、GaN

1)面が得られ

選択成長に適

間層を用いる

び TEM 観察

とが明らかと

することで成

対称性が異な

型のストライ

とによる表面

ーンを示した

イプを 0.1°ス

μm で、外円
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成長におけ

において、横

るパターン配

ターンを用い

横方向成長面

パターンを用

イプパターン

パターンを(0

N<10-10>方向

れることを報

適用した報告

ることで Si(0

察によって平

となった。こ

成長過程なら

なる(10-13)G

イプパターン

面モフォロジ

た。この放射

ステップで配

円部では M/W

けるストラ

横方向成長速

配置の選択が

いて選択成長

面積およびモ

用いて効率的

 

ンを用いて成

0001)GaN の

向から 3°傾い

報告している

告はまだない

001)基板上に

平坦化した(1

このような半

らびに結晶品

GaN のストラ

ンを用いて(1

ジを詳細に観

射型ストライ

配置する設計

W=8 μm /1 μm

ライプ方向

速度が速い方

が重要である

長した GaAs

モフォロジの

的に 適なス

成長した GaA

選択成長に用

いたストライ

る7。一方でこ

い。3.3.3 節の

に単結晶(10-

10-13)GaN に

半極性 GaN の

品質に違いが

ライプの方向

10-13)GaN の

観察した。図

プパターンは

計であり、内

m である。こ

向の検討 

方位を効果的

。図 4.5 は

s の顕微鏡写

の変化が観察

ストライプ方

As の顕微鏡写

用いて、転位

イプ方向で低

このような放

の検討によっ

-13)GaN が得

には多数の転

の選択成長に

が現れると考

向及び成長モ

の選択成長を

図 4.6 に実験

はウインドウ

内円部ではマ

このストライ

的に用

Tsaur

写真で

察され

方向を

写真 6 

位低減

低い転

放射型

って指

得られ

転位お

におい

考えら

モード

を行い、

験に用

ウ幅 1  

マスク/

イプパ



 

ター

件は

時間は

 図 

に Ga

 

 

 

図 

の表面

いに

まず、

方向

ンを用いるこ

TMG 流量 1

は 30 min と

4.7 は成長

aN の表面モ

図 4

図 4

4.8 および図

面 SEM 像で

よる異なるモ

、図 4.8 に示

に平行なス

ことで GaN(

150 μmol/min

した。 

後の微分干渉

モフォロジの

4.6 (10-13)G

4.7 放射型ス

図 4.9 は外

である。異な

モフォロジの

示した外円部

トライプ方向

(10-13)面の選

n、NH3流量

渉顕微鏡写真

変化が見られ

GaN の選択成

ストライプパ

円部および内

なるマスクウ

の GaN 表面が

でマスク幅

向を 0°とす
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選択成長にお

0.2 Slm、成

真である。ス

れた。 

成長に用いた

パターン上(1

内円部の選択

インドウ幅

が観察された

が広い場合の

する。ストラ

おける成長様

成長圧力 100 

ストライプ方

た放射型スト

10-13)GaN 微

択成長(10-13

とストライプ

た。 

の成長に関し

ライプ方向 0

様式を調べた

Torr、成長温

方向を変える

トライプパタ

微分干渉顕微

3)GaN のスト

プ角度におい

して述べる。

0°では低圧力

た。MOVPE 成

温度 1000℃、

ることで、明

 

ターン 

 
微鏡像 

トライプ角度

いて成長過程

以下 GaN<1

力条件下にお

成長条

成長

明らか

度依存

程の違

11-20>

おける



 

Si(11

観察

ライプ

在した

と考

(11-2

ってお

ト上面

なり、

れた。

 

 

3)基板上(11

された。0°～

プ上面に表れ

た不均一なス

えられるピッ

0)面が形成し

おり、ピット

面に観察され

、ストライプ

。 

図 4.8 外

-22)面 GaN

～15°では同

れているが、

ストライプ形

ットが観察さ

しているが、

トが表面に観

れた。65°～9

プ方向が<11

外円部(M/W

成長で観察

様の面に加

その占める

形状となり、

された。30°～

(0001)面お

観察された。

90°にかけて

1-20>方向に

W=8/1 μm)パタ

75 

察されたのと

えて白点線で

る部分は少な

、表面には初

～35°ではス

よび(10-13)面

40°～60°で

は(10-13)面

近づくにつれ

ターン上選択

同様の(000

で囲った(10

なく、20°～25

初期ストライ

トライプ側面

面等の面が混

は平坦な(10

のファセッ

れて、ストラ

択成長(10-13

1)面および平

-13)面と考え

5°では多数の

イプ形成時の

面に 0°の場合

混在したスト

0-13)面が広い

ト上面に占め

ライプ形状の

3)GaN の表面

平坦な(1-100

えられる面が

のファセット

の成長に起因

合と同様に平

トライプ表面

い範囲でファ

める割合は小

の不均一が観

面 SEM 像 

0)面が

がスト

トの混

因する

平坦な

面にな

ァセッ

小さく

観察さ

 



 

 

 一方

スト

して、

具体的

より

減少

いく様

が分か

平坦性

あるが

られ

図 4.9 

方で図 4.9

ライプ方向

、マスク幅狭

的には a 面成

ピットのサイ

していた。3

様子が見られ

かった。75°～

性の悪化が見

が、定性的に

る。上記の結

内円部(M/W

に示したマ

0°ではマス

狭い場合はス

成長で良く観

イズが大き

35°～60°では

れ、65°～70°

～90°ではマ

見られた。以

には今回の成

結果において

W=1/1 μm)パタ

スク幅が狭い

ク幅が広い

ストライプが

観察されるピ

くなり、ス

は(10-13)面の

°付近で結合

マスク幅が広

以上の結果は

成長条件にお

て平坦面が得
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ターン上選択

い場合は上記

い場合に(000

が結合するこ

ピットが観察

トライプが結

の表面に占め

後にピット

い場合と同様

は詳細には初

おける各半極

得られる方向

択成長(10-13

記の成長とは

1)面および(

とにより、成

察された8。5

結合せず表面

る割合が大

が少なく平坦

様なストライ

初期成長およ

極性面の成長

向は(11-20)面

3)GaN の表面

は異なる成長

11-20)面が現

成長モードが

°～30°では(

面の(10-13)面

きくなり、表

坦な(10-13)面

イプ形状の不

よび成長途中

長速度が関係

面から 60°をな

面 SEM 像 

長が観察され

現れていたの

が変化してい

11-20)面の形

面の占める領

表面が平坦化

面が得られる

不均一および

中の観察が必

係していると

なす方向であ

 

れた。

のに対

いた。

形成に

領域も

化して

ること

び表面

必要で

と考え

ありス



 

トライ

なス

一回の

する

成長条

 

 4.4

 

3.3

Lumi

ある。

 4.2

が低減

細線上

で示

D0X 

(3.2 e

ライプ

光、b

レプ

度がス

光を観

meV

ではな

優れた

イプ方向に(

トライプ形成

の成長でその

ことができ

条件 適化が

スパッタ

3 節および 3

inescence (CL

。 

2 節で選択成

減した Si(11

上に選択成長

した 358 nm

の肩に伴う

eV)に DAP の

プと同じ図中

b で示した 3

リカを伴う

ストライプと

観測している

であった。不

なくエッチン

た GaN が得

(10-13)面が現

成が得られや

の成長条件に

るために、同

が可能である

タ AlN 上

3.4 節で得ら

L)測定を行っ

成長によって

11)基板上(00

長した GaN

m (3.46 eV)に

372 nm (3.3

の LO フォノ

中 aで示した

368 nm (3.37

DAP からの

と比べて低い

るためと考え

不純物起因の

ングによって

得られること

現れる方向に

やすいと考え

に関連するス

同様のテンプ

ると考えられ

に成長し

られた GaN

った。加速電

通常の平面成

001)GaN の光

の CL スペク

に中性ドナー

4 eV)、378n

ノンと考えら

た箇所に 358 

7 eV)に不純物

の発光が見ら

いのは酸素の

えられる。D

の発光は D0X

てパターニン

が分かった。
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に近いために

えられる。上

ストライプ成

プレートを用

れる。 

した GaN の

の光学特性

電圧は 5 kV、

成長のスパ

光学特性を低

クトルを示し

ー束縛励起子

nm (3.3 eV)に

られる発光が

nm (3.46 eV

物起因の発光

られた。d で示

の取り込みが

D0X の半値幅

X の発光と比

ングした AlN

。 

にレイヤー成

上記ストライ

成長およびス

用いて成長条

の光学特性

性を明らかに

測定箇所は

ッタ AlN 上の

低温で評価し

した。まずス

子(D0X)から

に不純物起因

見られた。一

V)に中性ドナ

光 15、c で示

示したイエロ

が多い(1-101)

幅はストライ

比べて一桁以

N 上に選択成

成長の場合と

イプパターン

ストライプ結

条件を変える

性 

するために低

各表面 CL 像

の GaN と比

した。図 4.10

ストライプに

の発光が見ら

因の発光9、c

一方レイヤー

ナー束縛励起

示した 380 nm

ローバンドに

)を含まず、c

プで 47 meV

以上少なく従

成長すること

と同一条件で

ンを用いるこ

結合モードを

ることで効率

低温での Ca

像に示した領

べて CL 暗点

0 にスパッタ

に関しては、図

られ、b で示

c で示した 3

ーに関しては

起子(D0X)から

m に LO フォ

に起因する発

c 面のみから

V、レイヤー

従来の SiO2マ

とで、光学特

で平坦

ことで

を観察

率的に

athode 

領域で

点密度

タ AlN

図中 a

示した

88 nm 

はスト

らの発

ォノン

発光強

らの発

ーで 20 

マスク

特性に



 

図 4.

 

図 

基板上

すよ

た。図

子(D0

ター対

(2.25 

の光

SIMS

性の向

 

.10 スパッタ

4.11 及び図

上(10-13)GaN

うに GaN か

図 4.12 の C

0X)からの発

対 DAP(Don

eV)付近にイ

学特性は不

S(Secondary 

向上が今後の

図 

タ AlN 細線上

図 4.12 は 3.3

N の SEM 像

からの発光強

CL スペクトル

発光が見られ

nor-Acceptor 

イエローバン

純物起因の

Ion Mass Sp

の課題である

4.11  Si(0

上選択成長 G

.3 節において

像、CL 像及び

強度は弱く、

ルから、図中

れ、b で示した

Pair)あるい

ンドからの発

の発光強度が

pectrometry)

る。 

001)基板上(1
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GaN の低温 C

て減圧 100 T

び CL スペク

表面のピッ

中 a で示した

た 378 nm (3.

いは積層欠陥

発光が見られ

が D0X ピー

による不純物

10-13)GaN の

CL スペクト

Torr、V/III 比

クトルである

ト部に対応す

た 359 nm (3.

.28 eV)付近に

陥からの発光

れた。現状で

ーク強度と同

物分析や成長

の表面 SEM 像

ル(a)ストライ

比 56 の条件で

る。図 4.11 の

する箇所での

45 eV)に中性
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図 4.12 Si(001)基板上(10-13)GaN の低温 CL スペクトル 

 

図 4.13 放射型ストライプパターンを用いた選択成長(10-13)GaN の低温 CL スペクトル： 

(a)スペクトル全体図、(b)DBE 付近の拡大 
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の発光が見られ、b で示した 378 nm (3.3 eV)付近に肩を持ったドナーアクセプター対

DAP(Donor-Acceptor Pair)あるいは積層欠陥からの発光と c で示した 450 nm 付近(2.76 eV)付

近に C 起因の発光、550 nm 付近(2.25 eV)付近にイエローバンドからの発光が見られた。図 

4.13(b)に示したように異なるストライプ方向で成長したサンプル間において D0X の半値幅

および D0X 起因の発光強度を 1 として規格した場合の 378 nm (3.3 eV)付近の発光強度に差

が見られた。D0X の半値幅は 0°、60°、90°のストライプ方向の試料に関してそれぞれ、28、

26、32 meV であり、放射型ストライプパターンを用いた成長において平坦膜が得られやす

い方向であった 60°付近のストライプ方向上の GaN が も良好な光学特性を示した。これ

はストライプ方向の違いによる成長途中の支配的なファセット面の違いによる不純物取り

込みの違いによる影響や 0°、90°のストライプ方向を用いた場合表面に存在する半極性面お

よび非極性面からの発光の影響が考えられる。今後詳細な欠陥分布を明らかにするために

TEM 観察が必要である。以上の結果よりスパッタリング AlN 中間層上に GaN を選択成長す

ることで、光学品質に優れた GaN が得られることが明らかとなった。 
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 前節で成長した AlN/air DBRの反射率を 442 nm の He-Cdレーザーマッピングシステムで

評価を行った。20 倍の対物レンズを通したレーザー光を 450 nm における反射率 99.7%以上

の誘電体ミラーを用いた場合の光強度を1としてXYステージにより反射率マッピングを行

った。この際の入射角は±7°である。図 5.13 に反射率マッピングの結果を示した。ストライ

プパターンとドットパターンがそれぞれ観察され、 大の反射率はストライプ、ドットで

83.7%、90.7％であった。面内分解能が得られているが、反射率の値は場所によってばらつ

きが大きい結果となった。この反射率低下の原因として GaN 分解によって GaN 部の膜厚、

つまり空気の膜厚がずれ反射率が低下した可能性を考え、特性マトリクス法によって反射

率の計算を行った。 

 

図 5.14(a)ストライプ DBR および(b)ドット DBR の反射率計算結果 

 

表 5.1 に図 5.8 の断面 SEM 像から得られた膜厚を示した。アニール前後で SEM 観察から

は AlN 膜厚に変化は観察されなかったが、GaN 膜厚つまり Air 膜厚に変化が見られた。SEM

観察により劈開を行っているために、劈開によるたわみ量の変化も予想される。仮に設計

膜厚であるアニール前の GaN および AlN 膜厚を design とし GaN 分解後に断面 SEM 像から

見積もった膜厚を experimental として反射率の計算を行ったのが図 5.14 である。この結果

を見ると GaN/AlN 多層膜成長後にトップの値はストライプ DBR で 99.5％から 98％、ドッ

ト DBR で 99.5％から 99％と大きく変わっていないことがわかる。反射率の低下の原因はお

そらく AlN のたわみおよび空気膜厚の変化が複合的に影響した結果と考えられる。今後た

わみの影響を少なくするため AlGaN 混晶等を用いた AlGaN/air DBR を作製することで改善

が見込まれる9。 
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図 6.1 GaN マイクロディスクの評価に用いた光学測定系 

 

成長したGaNマイクロディスクの光学特性をパルス幅0.5 ns、繰り返し周波数1 kHzの

Nd:YVO4の3倍波355 nmレーザーを用いて室温で測定を行った。測定はまずSEM像で各マイ

クロディスクの直径と場所を確認したのちに、試料をPL光学系のXYステージにセットし、

焦点距離20 mmのUV対物レンズおよびCCDカメラを用いて特定のマイクロディスクの位置

にレーザースポットを合わせたのちに、UV対物レンズおよびCCDカメラを取り外し、ファ

イバーに取り付けたコリメーターをセットする。分光器側のファイバーを取り外し、ライ

トで照らすことによってレーザースポットとファイバースポットの対応をとったのちファ

イバーを再び分光器につなぎPLの励起強度依存測定を行った。本研究で用いた分光器の分

解能は0.16 nmでありレージングモードを観察するのに十分な分解能である。スポットサイ

ズは一つのデバイスのみを励起できるよう焦点距離15 cmのレンズによってスポットを~15 

μmに調整した。 
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図 6.9 マイクロディスク内で安定に存在する可能性のあるレージングモーﾄﾞ： 

(a)F-P モード、(b)WGM、(b)quasi-WGM 

式(6.1)及び(6.2)で表される11-13。ここでnは媒質の屈折率、Dはマイクロディスクの直径、

はレージングモード波長、Mはキャビティ内を1周回する際の反射回数である。各式に実験

で得られたQ値を入れ、各モードでの反射率を求めることで各モードの妥当性を評価した。

その結果、直径2.3 μmおよび4.3 μmのマイクロディスクのメインピークレージングモードに

対してそれぞれのRFPM、RWGM、Rquasi-WGMは、直径2.3 μmについてRFPM: 73.9%、RWGM: 87.3%、

Rquasi-WGM: 87.8%、直径4.3 μmについてRFPM: 56.1%、RWGM: 80.6%、Rquasi-WGM: 80.2%となった。

しかしながら、F-Pモードについて得られた反射率は、マイクロディスクからの光の漏れ出

しがないと仮定した場合の垂直入射の反射率約21%より高くなっており、矛盾した結果とな

るためF-Pモードは実験結果で得られたレージングモードとは考えられない。本研究で作製

したマイクロディスクのレージングモードとしてはWGMとquasi-WGMの可能性が残され

た。 

 𝑄𝐹𝑃𝑀 =
√3𝜋𝑛𝐷

𝜆(1 − 𝑅𝐹𝑃𝑀 )
(6.1) 

 𝑄𝑊𝐺𝑀 =
𝜋𝑛𝑀𝐷𝑅𝑊𝐺𝑀

𝑀
4

2𝜆(1 − 𝑅𝑊𝐺𝑀
𝑀
2 )

𝑠𝑖𝑛 (
2𝜋
𝑀) (6.2) 

更に本研究で作製したマイクロディスク内でどのようなモードが安定に存在し得るか調

べるために、有限要素法を用いた汎用物理シミュレーションソフト COMSOL を用いて固有

振動数モード解析を行った14。本研究のマイクロディスクがこれまでの報告と異なる点は図 

6.10(a)に示すように傾いた(10-11)端面を持つことである。この傾いたファセットによって端

面での光の漏れ出しに違いが出ると考えられるために理想的な垂直な端面を持つマイクロ

ディスクとの Q 値の違いを明らかとするために同一波長における Q 値の違いを解析した。

図 6.10 に解析したモデル断面を示した。図 6.10(a)の傾斜角は 72°とし、D: 4.3 μm、t: 180 nm

で計算を行った。GaN の屈折率は(6.4)式の吸収なしの Sellmeir の式を用い、GaN マイクロ

ディスクの周囲を円筒状の Scattering Boundary で囲ったモデルを用いた。図 6.11 は直径 4.3 

μm のディスクに対して計算した安定なモード分布である。いずれも WGM と考えられるモ

(a) (b) (c)
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径、N はモード数、は TE モードおよび TM モード補正項であり、TE モードの際 n となる。

(6.4)式において a:5.15、b:0.35、c:339.8 nm を用いた16。 

 λ = 3√3𝑛(𝜆)𝑅
[

𝑁 +
6 tan−1 𝛽√3𝑛2(𝜆) − 4

𝜋 ]

−1

 (6.3) 

 𝑛(𝜆) =
√

𝑎 + 𝑏 × 𝜆2

(𝜆2 − 𝑐2)
(6.4) 

 

 図 6.12 にマイクロディスク直径とモード間隔の実験値および上記で説明した計算値をプ

ロットしたものを示した。直径の大きいマイクロディスクでは WGM のモード間隔の計算

値とよく一致しており、直径が小さくなるにつれて計算値とのずれが大きくなっているこ

とが分かった。直径が小さいマイクロディスクでは、マイクロディスク上面と下面の直径

の違いが大きくなり、これが光路長の違いとなってモード間隔に表れていることがこの原

因として考えられる。以上の議論から本研究で作製した傾斜ファセットを持つマイクロデ

ィスクからのレージングは WGM に関するものと考えられる。 

 

 

図 6.12 マイクロディスクの直径とレージングモード間隔の実験値及び計算値 
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イクロディス

の分解温度の

GaNマイクロ

た。以下に本

PL強度の励起
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知見をまとめ
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半導体

技術お

デバイ

として

また発

他の材

電子移

た新

るな

ドライ

スどち

に重要

おり、

ス応用

単結晶

基板上

デバイ

基盤技

 

以下

 

第 1

上半導

礎とな

基板上

るこ

的と

DBR

 第7章

80 年代から

体を用いたデ

および、InG

イス特に LE

て用いられた

発光波長制御

材料系にはな

移動度や耐圧

しい応用と

ど、窒化物半

イト等の応用
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、応用可能性
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上の窒化物半

イスであるC
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下に本研究で
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導体結晶成長

なる知識とし

上成長の様々
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成長および

総括 

の GaN のヘ

デバイスの応

GaN だけでは

ED としては

たが、発光効

御といった観

ない光デバイ

圧の高さか

して水素還元

半導体の材料

用では高い出

のポテンシ

なっている。

性が広い Si(
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半導体光デバ

CMOSやME

期待がもたれ

で得られた知

導体の黎明期

長技術の重要

して GaAs-on

々なテクニッ
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)基板上単結

び光閉じ込め構

ヘテロエピタ

応用は幅広い

はなく AlInN

は、研究初期

効率の向上と
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イスとしての
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元触媒として
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に関しての研
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要な役割をま
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れからの GaN

結晶 GaN 実

構造を用いた
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キシャル成長

い分野に広が

N や AlGaN

には青色を主

と共に既存の

紫外領域では

の優れた特性

イス用途での

てあるいは生

魅力は広がる

ことが重要と

に利用でき

Si 半導体デバ

の GaN 単結
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の実用化も始
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 第 2 章では本研究で用いた各結晶成長法の特徴と実験装置の構成、実験プロセスの概要

および主な結晶評価法に関して述べた。特に CVD および PVD における結晶成長において

膜の配向を決めるモデルを複数示した。また結晶配向評価に EBSD を用いるときの実験的

に気を付けたことに関してまとめた。 

 

 第 3 章では Si(001)基板上単結晶 GaN 実現に向けた中間層成長技術に関して述べた。

Si(001)基板上単結晶 GaN 実現に向けてスパッタリング法を用いた Si(001)基板上の中間層の

適化を異なる金属初期配向層を用いて行った。Al 初期配向層を用いて Si(111)基板上で

適化した条件において Si(001)基板上および Si(110)基板上に適用すると、GaN の配向がそろ

わず、c 軸が傾いた複数の結晶方位が現れることを EBSD 極点図によって明らかとした。Ti

初期配向層を用いた場合、室温成膜においてAlNおよびGaNの c軸配向性の向上が見られ、

450℃成膜において Si(001)基板上に 2 種類の面内配向を持つ GaN が成長可能であることが

分かった。また off 基板によって片方のドメインを支配的にできることが分かった。 

Al 初期配向層および指向性スパッタリングを用いることで Si(001)基板上に(10-13)GaN 面

の単結晶成長が可能であることがわかった。成長条件 適化によって(10-13)GaN は低 V/III

比(30~50)かつ減圧条件下において平坦化が可能であることがわかった。 

積層欠陥低減のために低温 AlN 中間層導入を行い、下地の積層欠陥と比べて低温 AlN 上

で約 1/2 の積層欠陥密度低減効果が得られた。一方で低温 AlN/GaN 界面からは格子不整合

による転位も発生していた。 

 

第 4 章では第 3 章で実現した GaN 単結晶成長可能な中間層を用いた GaN 選択成長に関して

述べた。 適化したスパッタリング AlN 中間層を介してスパッタ AlN 中間層のアンダーエ

ッチングにより AlN 線幅を狭くし、スパッタリング AlN 細線上 GaN の選択成長を行った。

また、放射型ストライプパターンを用いて(10-13)GaN の選択成長におけるストライプ方向

の検討を行った。選択成長により光学特性の優れた GaN が得られることが Si(111)基板上の

(0001)GaN および Si(001)基板上(10-13)GaN において確かめられた。 

 

 第 5 章および第 6 章は Si 基板上 DBR 成長および光閉じ込め構造を用いた新規デバイス作

製技術に関する内容を述べた。 

 

 第 5 章では AlN と GaN の熱分解温度の違いを利用した DBR の成長と、DBR の反射率評
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価および DBR 上の GaN および InGaN/GaN 成長に関して述べた。4pair の AlN/air DBR を用

いることで 90%を超える反射率が得られ、少ない層数で高い反射率が得られることが明ら

かとなった。また AlN/air DBR 作製後にそのまま GaN 成長が可能で DBR 上に GaN および

InGaN/GaN 量子井戸を成長し、DBR なしの場合と比べ、約 2 倍の PL 強度向上が得られる

ことがわかった。 

 

 第 6 章では AlN と GaN の熱分解温度の違いを利用して Si 基板上に GaN マイクロディス

ク構造の作製とその光学特性評価に関して述べた。異なる径のマイクロディスクがマスク

サイズを変えることで作製可能であることを示した。パルス光源による高密度励起実験を

行い、室温でこの GaN マイクロディスクから室温でのレージングが観測されることがわか

った。このレージングのモードに関して、F-P モード、WGM、quasi-WGM に関して検討を

行い、実験で得られた Q 値の妥当性の検討、COMSOL によるマイクロディスク内の安定な

モード計算、直径の異なるマイクロディスクのモード間隔の実験値と計算値との対応を調

べることで、このレージングモードが WGM であると結論付けた。 

 

以上の知見が得られたが、 

まだ明らかになっていないことや課題が残されている。以下にそれらを列挙する。 

 

1. Si(111)基板上スパッタ AlN 中間層の更なる高品質化 

 本研究では Al 初期配向層を用い、AlN 中間層を成長することで、Si(111)基板上に平坦な

GaN が得られることを示したが、GaN の結晶性は X 線半値幅で 2000 秒程度と改善の余地

があった。この原因としてターゲット基板との距離が広いこと、基板温度が十分でないこ

と、また成長前の初期アニールによる酸化膜除去および表面平坦化プロセスを行っていな

いことが考えられる。今後、ターゲット基板間距離およびより高い成膜温度、パルス電源

の使用といった手法で更なる結晶性の改善が必要である。また MOVPE 法と異なる成膜過

程のスパッタリング AlN 中間層を用いることによる GaN の結晶性への影響を詳細に調べる

ことが今後必要である。 

 

2. 指向性スパッタリングにおける配向決定のメカニズムの解明 

 本研究で指向性スパッタリングを用いることで Si(001)基板上に(10-13)GaN が得られるこ

とが明らかになったが、なぜこの方位面が選ばれたかに関してはメカニズムがいまだ明ら
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かになっていない。本研究で用いた装置では基板とターゲットのなす角を変えて実験を行

うことが難しいため今後、スパッタターゲット方向を変化させることのできる装置を用い

ることで GaN の結晶配向を変化させることが可能かといった実験を行うことで、異なる方

位面が得られればさらに有用な中間層成長技術となる可能性がある。 

 

3. Si(001)基板上単結晶(10-13)GaN の高品質化 

 指向性スパッタリングを用いることで Si(001)基板上に単結晶を得ることが可能になった

が、104 cm-1 台の積層欠陥密度や表面の平坦性等、いまだ結晶成長条件の 適化は課題とし

て残されている。積層欠陥に関しては低温 AlN 中間層導入で一定の効果が観察されたが、

低温 AlN 上で格子定数差による新たな転位導入も観察された。このような新たな転位導入

は例えば低温 AlGaN 層を用いることで減らせると思われるが、積層欠陥密度の低減と転位

密度低減の両立のための 適化が必要であると考えられる。またもう一つの問題として

GaN 層に導入されるクラックがある。クラックの低減には第 1 章で述べたように低温 AlN

層を導入することで GaN 中に圧縮歪を加える手法が一般的であるが、c 面と異なり、非対

称面である半極性面はより複雑な歪を持つために、この 適化は困難であることが予想さ

れる。本研究では指向性スパッタリング AlN 中間層の膜厚やその直後の MOVPE 構造、例

えば高温で AlN あるいは AlGaN を成長する等の初期成長構造の 適化によってもクラック

の低減や結晶品質の向上が可能であると思われる。 

 

4. Si(001)面上単結晶(10-13)GaN を用いた光デバイスの特性の解明 

 本研究で得られた(10-13)面は他に成長の報告が少なく、不純物取り込みや In 取り込み等

の成長面の検討が必要となる。今後この(10-13)面 GaN の結晶性を向上し、ドーピングや

InGaN 成長および LED デバイスの特性を詳細に調べることが必要である。特に半極性面

LED の特徴である、高電流密度注入時における発光効率のふるまいや異なる電流注入時あ

るいは光励起密度の際の発光波長シフトを調べることも LED 応用に重要である。 

 

5. 反射膜の反射率ばらつきの改善 

4 章では成長炉内の GaN の分解を用いて AlN/air 構造を作製したが、歪により反射率の場

所ばらつきが多く、今後 AlGaN 等を用いた低歪、高反射率 DBR の作製を試みる価値がある

と考えられる。またクラックからの分解は制御性が悪いので、他の手法、例えば基板側に

トレンチを設けてそこから分解させる等の手法が均一性向上に必要である。またこのよう
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な構造が形成できた場合、DBR 構造上に量子井戸および誘電体ミラーを製膜する事で

VCSEL 等レーザーデバイス用ミラーとしての可能性を調べることも重要である。 

 

6. Si 基板上光デバイスの Q 値の改善 

 5 章では Si 基板上に特殊な方法で GaN マイクロディスク作製を試み、径の異なるディス

クにおいて室温パルス励起化での誘導放出を観測した。一方でマイクロディスクの Q 値と

してはいまだ低いものとなっており、成長条件の検討によるマイクロディスク端面への m

面の形成や結晶品質の改善が望まれる。また、Q 値の向上によってファイバーとのカップリ

ング等のより進んだ実験も可能になると考えられる。またこのようなマイクロディスクと

Si デバイスの融合の具体的な形も考える必要があるだろう。 

 

 以上に述べたように本研究はSi基板上のGaN成長の中でも特にSi(001)基板上に単結晶を

成長することを主な目的とし、実験を進めた。CVD では化学的に安定な結合で初期配向が

決定されるために、これまでの GaAs-on-Si 等の研究では、off 基板を用いることで基板のス

テップテラス構造を制御し、主体的な方位を選び出すのが主な方法であった。本研究第 3

章の結果では off角を持たない justSi(001)基板上に PVDの特徴を生かした指向性スパッタリ

ング AlN 中間層を成長し(10-13)GaN 単結晶が得られるということを示した。この知見は他

の六方晶半導体を立方晶の基板上に成長する場合にも適用可能性があり、重要な新しい知

見が得られたと考えられる。しかしながら、本研究で得られた(10-13)面 GaN 結晶の結晶品

質にはいまだ改善の余地があり、更なる結晶成長条件および構造の 適化が必要である。

またより高機能なGaN光デバイス応用に向けて複数の基盤技術であるDBR作製やマイクロ

ディスク作製を検討した。上記の光デバイスに向けた本研究での検討はいまだ初歩的なも

ので更なる研究が必要であるが、今後 Si(001)基板上への結晶成長技術との融合で、新規高

機能デバイスの実現が期待される。本研究で得られた基礎的な結果がより発展し、窒化物

半導体を用いた低コスト照明や Siデバイスと組み合わせた新しい情報デバイスやMEMSデ

バイスへと応用され、社会の一助となれば幸いである。 
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