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第1章 序論 

1.1 研究の背景 

 高度情報化社会を支えてきたシリコンULSI（Ultra-Large Scale Integration）や化

合物半導体の発展において、半導体微細加工技術やエピタキシャル成長技術が中心的な

役割を果たしてきたのは周知の事実である。特に、シリコンULSI技術における微細化、

集積化技術の進歩はめざましく、「ムーアの法則」に代表されるデバイスサイズの比例

縮小化、すなわちスケーリングによる高性能化が行われてきた。 ITRS（The 

International Technology Roadmap For Semiconductors: http://www.itrs.net）のロー

ドマップに示されている 2006年現在の物理ゲート長は 28 nmであり、10年後には 10 

nmを切ることが予見されている。この微細加工を支えてきたのは、従来からの光リソ

グラフィ技術に加え、電子ビームリソグラフィ、イオン注入、集束イオンビーム技術、

反応性イオンエッチング（Reactive Ion Etching；RIE）等の諸技術である。このよう

な目まぐるしい微細化技術の発展の一方で、数年前から微細化の物理的限界が叫ばれて

いるのも事実である。スケーリングを律速する物理的限界の要因として、種々の物理定

数、微細であるがゆえに無視できない揺らぎや、発熱による問題の顕在化が挙げられる。

近年、微細化限界の先を見据え、ひずみシリコンのように直接移動度を向上させる手法

等が注目を集めている。このような手法においては、単なる微細加工技術だけでなく、

結晶成長そのものを原子層レベルで制御するエピタキシャル成長技術が取り入れられ

るようになってきた。 

 一方で III-V族化合物半導体は、シリコンの物性値では到達できない高性能なデバイ

スを実現してシリコンを補完するという役割に加え、シリコンにはない新しい機能を実

現する点において、近年その存在価値を示してきた。具体的には、シリコンでは到達で

きない高電子移動度の実現や、直接遷移型のバンド構造であることを生かした発光デバ

イスが挙げられる。前者はエレクトロニクスの分野でシリコン半導体を補完するもので

あり、後者はフォトニクスという新しい分野を生み出した。この III-V族化合物半導体
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においては、微細化の発展と軌を一にしてきたシリコン半導体と異なり、エピタキシャ

ル成長が重要な役割を果たしてきた。III-V 族の魅力は何といっても混晶半導体を作製

し、その組成を変化させることにより、自由にバンドギャップ、屈折率などの物性値を

変えられる点にある。例えば、この特性を利用した GaAs/AlGaAs高電子移動度トラン

ジスタ（High Electron Mobility Transistor；HEMT）や量子井戸レーザーの作製を考

えた場合、精密な膜厚、組成、不純物ドーピングの制御がなされた上でそれらを多層構

造にする必要がある。このようなデバイス作製には、結晶そのものを原子層レベルで制

御するエピタキシャル成長技術はなくてはならないものであると言える。 

 III-V 族化合物半導体のエピタキシャル成長法には大別して、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；

VPE）法、分子線エピタキシャル成長（Moleclar Beam Epitaxy；MBE）法に分類さ

れる。さらに気相エピタキシャル成長法には、ハライド気相成長（Halide-VPE）法、

ハイドライド気相成長（Hydride-VPE）法、有機金属化合物気相成長（Metalorganic 

Vapor Phase Epitaxy；MOVPE）法がある。これらの成長技術のうち、最初に GaAs

／AlGaAs半導体レーザーダイオード（Laser Diode；LD）の室温連続発振を達成した

のは LPE であったが1, 2、その後、MOVPE、MBE が量子効果を実現できるほどの超

薄膜を精度よく作製できる点が注目され、III-V 族化合物半導体の結晶成長技術を牽引

するようになった。 

 III-V 族化合物半導体における原子層レベルで制御可能なエピタキシャル成長技術は、

前述したHEMTや量子井戸レーザーなど、２次元的な電子の閉じこめを利用した新た

なデバイスを生み出した。さらに、このエピタキシャル成長技術に微細加工技術を組み

合わせることで、０、１次元の電子の閉じこめと、それを基にした量子効果デバイスの

提案がなされてきた。このような構造を作製することで、電子の量子力学的な性質を利

用した新しい光、電子デバイスを作製することが可能である。これらを可能にした中心

的な技術の一つが選択成長法（Selective Area Growth；SAG）である。これは、成長

用基板にあらかじめマスクパターンを形成するか、凹凸加工を施すことで結晶を任意の

領域に選択的にエピタキシャル成長する技術である。この技術については 1.2節で詳し

く述べるが、III-V 族化合物半導体における微細化、集積化を可能にする技術として注

目され、研究がなされてきた。 

 同じ III-V 族化合物半導体の中でも、III 族窒化物半導体は近年ワイドギャップ半導
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体として注目を集めてきた。窒化物半導体は、従来のどの半導体材料を用いても実現不

可能であった青色から紫外の発光ダイオード（Light Emitting Diode；LED）や LDの

作製を可能にした。また、高出力高周波の電子デバイスや耐環境デバイス、冷陰極電界

放出デバイス、サブバンド間遷移を利用した光デバイスなど、その応用用途は広がりを

見せている3。近年の III 族窒化物半導体の飛躍的な発展は、Akasaki、Amano らの低

温堆積緩衝層技術をはじめとする、長年にわたるエピタキシャル成長技術の結実である

と言える。この材料はごく最近まで高品質な単結晶基板が存在せず、格子定数の異なる

異種基板上にヘテロエピタキシャル成長されてきたために、作製される結晶には多数の

欠陥を含んでしまうという特殊事情があった。青色 LED開発以降も、高電流注入を必

要とする LDや、AlGaN活性層を用いた紫外 LEDにおいては、この欠陥（転位）の影

響が大きいことが明らかにされ、様々な転位低減のための結晶成長技術が研究されてき

た。選択成長法を用いた横方向エピタキシャル成長（Epitaxial Lateral Overgrowth；

ELO）や成長基板との接触をなくして横方向成長する PENDEO技術（pendeoはラテ

ン語で「吊す」という意味）、成長中のファセットを利用して転位を意図的に曲げ、転

位ループを形成する FIELO（Facet-Initiated Epitaxial Lateral Overgrowth）などが

それである。このように、III 族窒化物半導体の発展はエピタキシャル技術の発展に大

きく依存してきた。 

 III 族窒化物半導体における微細加工、集積化技術であるが、前述のように研究が転

位低減に集中し、また材料の物理的、化学的堅牢性が障害となり未熟と言っていい状態

にある。きたる将来に向けた高性能なデバイスへの応用を考えると、III 族窒化物半導

体においても窒化物半導体以外の III-V族化合物半導体と同様、微細化、集積化が必要

となるであろう。特に、III 族窒化物半導体は混晶のヘテロ構造を作製した際のバンド

オフセットが大きく、室温で量子効果を発現できるという大きな特長を持っている。こ

れは、先に述べた量子効果デバイスを実現するのに非常に適した材料であることを意味

している。このような物理的魅力を十分引き出すためにも、選択成長法に代表される微

細加工・成長技術の発展が望まれている。 
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1.2 選択成長法 

1.2.1 選択成長法の歴史 

 半導体結晶の選択成長法の歴史は 1960年代に遡る。Shockleyらによりトランジスタ

が発明されてから 15年も経たない 1962年には、B.D. Joyceと J.A. Baldreyにより Si

の選択成長が報告されている4（図 1-1）。これは、Si 上に SiO2マスクでパターニング

を行い、水素雰囲気中で SiCl4ガスを用いたHalide-VPEによって、0.2～1 mm角の正

方形マスク開口部に Siのエピタキシャル成長を行うものであった。当時は、Selective 

Epitaxial Deposition（選択的エピタキシャル堆積）と呼ばれていたようである。つい

で、1965年に F.W. Tauschらは、GaAsソースと HCl（or AsCl3）ガスを用いた VPE

による GaAs の選択成長と横方向成長（Lateral Overgrowth）を報告した5（図 1-2）。

この報告の中では、SiO2開口部から成長させた GaAs 結晶が複数の低指数面で囲まれ

たファセット構造を有していることも同時に見いだされた。こういった VPE成長の場

合、固相と気相の間で熱平衡状態が保たれているため、反応種の表面反応速度の面方位

依存性が、縦方向成長速度に対する横方向成長速度の比を大きくする上で重要な寄与を

している6。さらに、横方向の成長を阻害する多結晶の堆積がマスクの広い範囲にわた

って起こらないことも、埋め込み成長をする上では有利に働く。この利点は、後で述べ

るMOVPE法においても高い選択性という形でより顕著に現れる。 

 

    

図 1-1 B. D. Joyceらによる最初の Si選択成長の報告 4 

左：0.05×0.05 インチ、右：0.009×0.009インチの格子状に成長した Si 
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図 1-2 Tauschらによる GaAs選択成長とファセット構造形成の報告 5 

 

1970 年代には LPE を用いた選択成長の報告が主に GaAs を中心になされた7, 8（図

1-3）。これらの中で特に興味深いのは、Mikawaらによるマスクに近いエッジ部で成長

速度が異常に速い領域が存在するという報告で、Edge Overgrowth と呼ばれた。この

原因はマスクに沿って溶質 GaAsが拡散することによるとされた。本論文でも取り扱う

が、後にMBE、MOVPEにおいても拡散のプロセスが表面であるか、気相であるかの

差はあるにせよ、同様の現象が存在することが分かってきた。 

 1978 年には Matsuda、Akasaki によって ZnS の選択的気相ヘテロエピタキシャル

成長の報告がなされた9。これは GaP基板上に形成した 0.5 mm角の格子状のマスク開

口部から、ZnS を選択的に成長させたものであった。成長層と基板の間には 35%の熱

膨張係数差が存在し、選択成長を用いない場合には結晶には多数のクラックが発生した

が、選択成長によって成長領域を区切ることでクラックフリーの ZnS が育成された。

この報告は、選択成長法が結晶品質の向上という別の側面でも有効な手段であることを

示唆した。後に、サファイア、Si基板上の GaNなど、熱膨張係数差の大きいヘテロエ

ピタキシャル成長において同様の報告がなされている10, 11。 

 

   

図 1-3 Mikawaらによる LPE-GaAsのリッジ成長（左）と拡散モデル（右）7 
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 1982年には Endoらによって、Siの選択エピタキシャル成長（Selective Epitaxial 

Growth；SEG）を用いたデバイス隔離技術が報告された12。この手法は厚膜 SiO2によ

って分離された領域に気相成長により Siを選択的にエピタキシャル成長し、デバイス

構造を作り込むもので、この手法による CMOSの作製が報告された。同時に、マスク

と接する部分から発生する積層欠陥（Stacking Faults：SFs）の存在が見いだされ、マ

スク選択成長の問題点が提示された13。 

 1968 年頃に提案された MOVPE、MBE において、選択成長法が適用されるように

なったのも 1980 年代のことである14。これらの極薄膜の単結晶作製方法は、従来の液

相成長や腐食性の HClガスを用いた VPEに比べ、膜厚、組成の制御性がよく、急峻な

ヘテロ構造や量子構造作製の可能性が示されてきたこともあって、結晶作製技術に一大

革命をもたらした。選択成長法もその例外ではなく、次節で述べるようにファセットの

形成を積極的に利用した構造や１次元の電子の閉じこめを可能にする立体的な構造が、

MOVPEやMBEの導入を機に相次いで提案されるようになった。 

 この後の選択成長の歴史は多岐にわたる仕事が同時進行でなされるため、ここまで示

してきたように年代順に追っていくよりも、為された仕事をいくつかの種類に分けて議

論した方がその全体像をつかむ上で適切だと思われる。そこで、1.2.2節に MOVPE、

MBEを用いた選択成長の分類を具体的に示すこととした。 

 

 

1.2.2 選択成長法の分類と特長 

 選択成長法はマスク選択成長法とマスクレス選択成長法に大別される。前者は、基板

結晶上に形成したマスク材に微細加工を施し、マスク開口部のみに結晶を成長する方法

である。後者は、基板結晶自体に微細加工を施して凹凸を作製し、結晶成長中に形成さ

れる特定の結晶面（ファセット）同士の成長速度差を利用する方法が主流であるが、そ

の他に表面の原子ステップにおける成長速度差を利用した方法が挙げられる。 

また、成長方法の観点から選択成長法を分類することも可能である。成長方法には先

に取り上げた LPE、Halide-VPE、Hydride-VPE、MOVPE、MBE等が挙げられるが、

本節では高度な選択成長技術を可能にしてきたMOVPE法、MBE法を取り上げること

とする。 
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以下に、マスクの有無と成長方法の組み合わせによって選択成長法を分類し、それぞ

れの特長を述べる。 

 

(a) MBE法におけるマスク選択成長法 

 MBE法は成長機構が他に比べて単純である。これは制御が容易である反面、成長機

構を利用した選択成長法が困難であることを意味する。マスク選択成長法においては、

マスク材上での成長核の形成を起こさず、露出部のみに成長させる、いわゆる選択性が

必須となる。MBEにおいて良好な選択性を実現するには、材料原子がマスク上で再蒸

発するか、表面拡散長がマスク領域のサイズより長くなければならない。GaAsについ

て考えてみると、通常の成長条件では酸化膜などのマスク上に多結晶の GaAsが堆積し

て十分な選択性が得られない。そこで、Okamoto らにより基板温度を高くすることで

選択性を高める試みがなされたが、良好な選択性を実現するには通常の成長条件より

100℃以上高い成長温度が必要とされ、表面モフォロジーの悪化を招いた15 , 16。

Yokoyama らは、マイグレーション・エンハンスメント・エピタキシー（Migration 

Enhancement Epitaxy；MEE）を用いることによって若干低い温度でも選択成長法が

可能であることを示したが、やはり十分な平坦性は得られなかった17。 

 1990 年代に水素分子をタングステンフィラメントでクラッキングした原子状水素を

利用すると、MBEにおける GaAsの通常の成長温度でも良好なマスク選択成長法が可

能であることが Kawabeらによって明らかにされた18。これは原子状水素によって原料

原子の再蒸発が促進されることによる。この報告の中で、原子状水素にはマスク上だけ

ではなく、ファセット間の選択性を向上させる効果があることも示された。 

 

(b) MBE法における加工基板上への選択成長法 

 加工基板上への選択成長法はMBEにおける選択成長法の最も有力な方法の一つであ

る。これは前述したように基板にエッチング等により凹凸を施し、成長を行うもので、

実現したい構造によっては加工と成長を複数回繰り返す。 

選択性を得る手段としては、 

1) 成長中に形成されるファセット間の成長速度差を利用する 

2) 斜面の角度によって単位面積あたりの分子線照射強度が異なることを利用する 

が挙げられる。2)を積極的に利用して意図的に分子線を斜めに照射し、分子線が直接当
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たらない影を作り出す手法も報告されている19。 

加工基板上への選択成長法を用いた量子細線、量子ドットの作製は数多く報告されて

いる 21-28。この手法には以下のような利点がある20。 

1) 微細加工後にMBE成長を行うため、加工表面は埋め込まれ、量子構造部にはエ

ッチング損傷を伴わない 

2) 結晶成長中に現れるファセットによって加工形状の凹凸がならされ、直線性に優

れたシャープな微細構造が作れる 

3) 最初の基板加工のサイズが大きくても、MBE 成長中に特定のファセットの幅を

どんどん狭くして、量子細線や量子ドットを精度良く作製できる 

4) 分子線照射強度と各ファセット上での原料原子の表面拡散長によって微細構造

の形状を制御できる 

4)に示すように、分子線照射角度とファセット上での表面拡散がこの成長手法を支配

する主要機構である。特に表面拡散長と同程度かそれより小さな領域では、表面拡散の

寄与が顕著になる。異なるファセット間での面間拡散（inter-surface diffusion）は 1989

年に Nilssonらによって報告された21。この報告では、GaAs(311)A面から(001)面への

面間拡散が(311)面と隣接する(001)面のリッジでの成長速度の増加として観察された

（図 1-4）。次いで Hata らによって GaAs(001)面から(111)面への面間拡散が同様の手

法で評価された22。その後、Shenらは As圧等の成長条件によって表面拡散長と面間拡

散の方向が変化することを見いだした23（図 1-5）。 

 1)－4)の利点を利用するためには、当然ながら基板自体が加工可能であることが要求

される。GaAs系半導体においては硫酸系のウエットエッチングや反応性イオンエッチ

ング等の加工技術が発達し、比較的損傷が少なく微細加工を施せるため、本手法を用い

た量子構造の作製が盛んである。具体的には、リッジあるいは V 字溝基板を利用した

量子細線構造 24-26（図 1-6）、傾斜基板のステップを利用した AlGaAs量子細線等の報告

がある 27, 28。また、集束イオンビームによる加工とMBE成長を組み合わせた真空一環

プロセスによる量子構造の提案もなされている。24, 2526
27
28 
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図 1-4 Nilssonらによる GaAs(311)A面から(100)面への面間拡散の報告 21 

左上：断面 SEM像、右上：断面構造の概略、 

左下：Bottom(100)面上の井戸層の膜厚分布、右下：Top(100)面上の井戸層の膜厚分布 

 

  
図 1-5 Shenらによる面間拡散の As圧依存性の報告 23 

左：(001)面上の成長速度変化の分布（横軸は(111)B面のエッジからの距離） 

右：(001)面上における Ga吸着原子の表面拡散長の As圧依存性 
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(c) MOVPE法におけるマスク選択成長法 

 MOVPE法を用いたマスク選択成長法の利点を以下に挙げる。 

1) 結晶を切り刻むことなく結晶成長前に微細構造を作り込めるため、加工の困難な材

料でも利用でき、かつ加工ダメージがない29 

2) MBE 法の場合と異なり、気相中の原料反応種の拡散機構を使えるため、高い選択

性が得られる 29 

3) マスク幅、窓幅とその比率を変えることにより、成長速度、混晶の組成を制御する

ことができる30 

4) 成長中に形成されるファセット間の選択性を併せて利用することで、複雑な低次元

構造を作製できる。また、成長条件によっては MBE 法では困難な選択的横方向成

長が実現できる31 

2)に示すようにMOVPE法は選択性に優れている。MBE法ではマスク上の再蒸発と

表面拡散のみによって選択性が決まっているのに対し、MOVPE法では気相中で原料が

横方向拡散して窓領域に集中するため、より高い選択性が得られる。この点がマスクを

用いた選択MOVPE法による立体構造が数多く研究されている理由となっている。3）

は MOVPE 法が気相の拡散場を利用した成長法であることを積極的に利用している。

このうち成長速度は、マスク幅とともに変化する実効的な横方向気相拡散量によって制

御される。加工基板上へのMBE法においても面間拡散を用いた膜厚制御が可能である

図1-6 ShenらによるV字溝加工基板上への

GaAs／AlAs量子細線構造の断面 SEM像 26 
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が、ファセット幅が表面拡散長と同程度かそれ以下に制限される32。混晶の組成の制御

は、InGaAsPにおいては気相中の In有機金属化合物と Ga有機金属化合物の拡散速度

の差を利用して行われている33。選択MOVPE法の成長機構は、気相拡散と表面拡散の

両方が影響するためにMBE法に比べてより複雑となるが、この点を解明して利用する

ことが本手法を制御する鍵となる。3）の利点を用い、Sasakiらはマスク幅を制御する

ことによって、発光波長の異なる InGaAs／InGaAsP多重量子井戸（multiple quantum 

well；MQW）の作製を報告している 30。この手法を利用した LD 作製の報告もなされ

ている34, 35（図 1-7）。 

 MOVPE法によるマスク選択成長を用いた０、１次元の電子の閉じこめ構造の報告も

数多くなされている。Tsukamotoらは、横方向成長を利用して作製した V字溝に GaAs

量子細線の作製を報告している36。また Fukuiらは、GaAs(001)面と両サイドの(111)B

面で囲まれた台形の斜面上に作製されたファセット細線37、GaAs(110)面の横方向成長

を用いて作製されたラテラル量子細線38、 (110)ファセットで囲まれた三角錐の頂点に

作製された量子ドットなど、数多くの低次元構造の作製を報告している39。さらに、同

研究グループはそのデバイス応用例として、GaAs-QDを用いた単電子トランジスタの

作製とそれを用いた１ビット加算器の試作を報告している40, 41（図 1-8）。 

 
図 1-7 InGaAsPにおけるマスク幅による In組成の制御（左）と 

選択成長を用いた LD作製（右上：構造概略、右下：光出力特性）35 
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図 1-8 Miyoshiらによる単電子トランジスタと１ビット加算器の作製 41 

左：１ビット加算器の SEM像、右上：単電子トランジスタ構造の概略 

右下：Triple-gate 単電子トランジスタを用いた XOR動作 

 

(d) MOVPE法における加工基板上への選択成長法 

 基本的には、(b)に挙げた加工基板を使う利点と、(c)に挙げたMOVPE法の利点を併

せ持つ。この手法においては、(b)と同様に基板自体の加工性が必要となる。 

 この手法を用いた量子細線構造では、Kaponらにより、1988年に加工 V字溝基板上

に作製された GaAs 細線とそれを用いた量子細線レーザーの報告が最初であると思わ

れる42。この種の量子細線は、細線の長手方向への均一性の確保が課題であった。Wang

らは、Satoらによって提案された流量変調法（Flow- rate Modulation Epitaxy；FME）

を利用して V字溝型量子細線を作製した43。FMEはMOVPE法に比べてファセット間

の選択比をより大きく取れるため、この手法によって作製された量子細線は長手方向へ

の均一性が改善された44。細線以外の報告としては、Motohisa らが、加工凹型 GaAs

基板上への量子ドットの作製を報告している45。 



 
 

13

1.3 III族窒化物半導体と選択成長法の適合性 

1.3.1 III族窒化物半導体 

 III族窒化物半導体とは、最外殻に電子を３個もつ III族元素と５個もつ V族元素の

窒素の化合物半導体結晶である。InN、GaN、AlN、BNとこれらの混晶がそれにあた

り、BN以外は室温で安定なウルツ鉱型の結晶構造を示す。この点は、窒化物半導体以

外の III-V族化合物半導体のほとんどが、閃亜鉛鉱型の結晶構造を示す点と異なる。ま

た、他の多くの III-V族化合物半導体と同様に直接遷移型のバンド構造を有する。1962

年の Holonyakらによる最初の p-n接合型 GaAsP赤色 LEDの開発以降46、赤～緑色ま

での可視光 LEDが相次いで報告されたが、青色を実現するには 2.6 eV以上の広いバン

ドギャップが必要であった47。GaN系半導体は青色を実現する材料の一つとして、直接

遷移型の ZnSe と間接遷移型の SiCと並び、注目を集めた。しかし、GaNの高品質な

単結晶基板は当時存在せず、かつ格子整合する異種基板も存在しなかったことから、結

晶作製には大きな困難が伴っていた。 

1969年にMaruskaとTietjenによってHydrid-VPEを用いたサファイア基板上への

最初の GaN単結晶が報告され48、PankoveらによるMIS構造の LED開発の報告が続

いた49。しかし、GaN結晶は表面の凹凸が激しく、多数のクラックやピットを含み結晶

性がきわめて劣悪であった。ところが、1985 年に Akasaki、Amano らは MOVPE 法

による AlN 低温堆積緩衝層技術を開発し、クラックやピットフリーの無色透明で鏡面

をもつ GaN 結晶を世界で初めて実現した50。同時に電気的、光学的特性も飛躍的に向

上し、伝導性制御の上で問題となっていた残留ドナー密度も 1016 cm-3以下に低減され

た51。さらに 1989 年には、同じく Akasaki、Amano らにより、Mg ドープした GaN

に低速電子線照射を施すことにより、低抵抗の p型 GaNと p-n接合ダイオードが実現

された52。この低温堆積緩衝層技術と低抵抗 p 型 GaN の実現という２つのブレイクス

ルーにより、窒化物半導体に研究者の関心が集中し、その後加速度的に研究開発が進む

こととなった。1991年には Nakamuraらにより、水素フリー雰囲気下での熱処理によ

る Mg ドープ GaN の実用的な p 型化技術が開発され 53、DH 構造（Double 

Heterostructure）を用いた青色 LEDの開発、紫色 LDの開発等に結びつくこととなっ

た54。 
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現在では、III族窒化物半導体は LED信号機、大型ディスプレイ、次世代 DVDの光

源用 LD、携帯基地局向け高耐圧高周波電子デバイスとしての GaN-HEMTなど、数多

くの実用的なデバイスが開発され、情報化社会の一端を担う材料となっている。その他

にも大電力、高効率の耐環境デバイスや、マイクロエレクトロニクスの一端を担う電界

放出デバイス、サブバンド間遷移を利用した光デバイスなど、幅広い応用用途が期待さ

れている。近い将来にむけては、深紫外光源の開発55、照明用高輝度白色 LEDの開発、

青緑色より長波長の光源の開発が精力的に行われている。 

 その物性に目を向けると、 

1) 直接遷移型のバンド構造を有し、（In, Ga, Al）N とその混晶を用いることで、0.7

～6.2 eVの広い範囲でバンドギャップが可変 

2) ヘテロ構造を作製により、大きなバンドオフセットが得られる 

3) 電子の飽和ドリフト速度と絶縁破壊電界が大きい 

4) 物理的、化学的に安定で堅牢 

など、窒化物半導体は非常に優れた特性を有している56。表 1-1に窒化物半導体と主な

半導体の物性定数を示す57。1)は赤外から深紫外の光デバイスとしての有用性を示して

いる。表 1-1 を見ても分かるように、これほど大きなバンドギャップを有する物質は、

間接遷移型の SiCと GaN系 LED開発以前に青色の有力候補の１つであった直接遷移

型の ZnSe（ZnSを含む）、ZnOを除けば GaN系半導体をおいて他にない。かつ、混晶

半導体の組成を変化させることで、これほど広範囲にバンドギャップが可変である材料

は皆無である。この発光デバイスとしての有用性は、青色から近紫外の高輝度 LED、

LDの開発という形で既に実証されてきており、現在も深紫外、緑色より長波長の LED、

LDの研究開発が行われている。 

3)は高周波、高耐圧の電子デバイスとしての有用性を示している。窒化物半導体の絶

縁破壊電界は表 1-1に示すように SiCに匹敵し、高周波デバイスとしての指標となる飽

和ドリフト速度は他の半導体に比べて大きい。熱伝導率も SiC にこそ及ばないものの

比較的大きく、デバイスの放熱の観点からも優れていると言える。その物理的特性を生

かして、高周波 AlGaN/GaNヘテロ構造 FETが一部実用に至っている58, 59。これは、

2)に示した特徴でもある大きなバンドオフセットにより形成されたヘテロ界面に、自発

分極とピエゾ電気分極により誘起される 1013 cm-2オーダーの２次元電子ガスを形成し、

これをキャリアとして利用したものである。2)の大きなバンドオフセットを有するとい
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う特徴はこれ以外にも、室温で量子効果が発現できることを意味しており、発光デバイ

スの量子井戸活性層等にも組み込まれている。 

このように III族窒化物半導体は多くの魅力ある物性をもっているものの、実際に作

られてきたデバイスは、LD、LEDに代表されるような集積化されていない個別デバイ

スに限定されている。集積化されたデバイス、あるいは高度な量子効果デバイスが未熟

である理由としては、1.1節でも述べたように研究が転位低減等の結晶性向上に集中し

た背景もあるが、4)の特徴が大きな要因となっていると考えられる。なぜなら、窒化物

半導体が物理的、化学的安定性であることは、過酷な環境下でも動作する耐環境デバイ

スへの応用可能性を示すものであるが、一方でその堅牢性ゆえにエッチング等の微細加

工に困難が伴い、GaAs系半導体に見られるような高度な低次元構造や集積化技術の実

現には障害となりうるからである。 

ここで述べる集積化とは、シリコンにおける「微細化＝高速化、高性能化」の図式に

基づくものとは異なる。まず、集積する対象を光デバイスとして見た場合、GaN 以外

の III-V族化合物半導体においてさえ、素子数の規模で見ても数個から数百個程度であ

り、10 億個のトランジスタを集積する段階にあるシリコン電子デバイスとは比較する

段階にない。 

化合物半導体の光デバイスにおける集積化は「機能の集積」と「数の集積」に分けら

れる60。「機能の集積」の例として、発光素子の LDと光変調器を同一基板内に作製し、

一つの素子にすることが挙げられる。この利点はサブµmの位置精度を必要とする光接

続点を減らし、素子の信頼性を向上させることにある。シリコン半導体における集積化

が高性能化を意味するなら、光デバイスにおける機能の集積は高信頼化を意味するもの

と考えて良い。窒化物半導体においては、個別デバイスとしての LDは達成されてきて

いるが、この種の集積化技術は現在のところ行われていない。 

「数の集積」の例を挙げると、先にも述べた電界放出デバイスが挙げられる。このデ

バイスの実現を考えた場合、素子一つ一つを任意に駆動し、かつそれを高密度に作製す

る必要がある。そのためには、同一基板上に多数の素子を集積することが必要不可欠で

あり、こうすることで大幅な小型化が図れる。窒化物半導体の電界放出デバイスへの応

用を考えた場合、個別デバイスを組み合わせるよりも、コスト、サイズの両面で圧倒的

に有利であると言えるだろう。 

だが先にも述べたように、窒化物半導体は他の III-V族化合物半導体に比べ、加工性
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の面で大きな障害がある。物理的に非常に魅力が多い材料であるだけに、上記に挙げた

集積化の実現は、将来的に必要となる技術であると考えられる。この解決方法として、

次節で述べるような、選択 MOVPE 法の採用が考えられる。これは成長後の加工が困

難であるなら、結晶成長で全ての構造を作り込み、加工を不要にするという発想に基づ

いている。そこで、次節においては、III 族窒化物半導体と選択成長技術の相性と、適

用した場合の利点、および用いる基板の選択について詳しく述べる。 

 

表 1-1 窒化物半導体と主な半導体の物性定数 57 

材料
禁制帯幅
(eV)
比誘電率

電子の有効
質量／m0

電子移動度

(cm
2
/Vs)

絶縁破壊電界

(10
6
V/cm)

飽和速度

(10
7
cm/s)
熱伝導率
(W/cm・K)

遷移型

InN ～0.7 15.0 0.07 2700 2.0 4.2 0.8 直接

GaN 3.4 9.5 0.22 1200 3.3 2.5 1.3 直接

AlN 6.2 8.5 0.29 - - 2.0 2.9 直接

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

6H-SiC 3.0 9.7 0.42 460 2.4 2.0 4.5 間接
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1.3.2 選択成長法との適合性 

 1.1節でも少し述べたが、III族窒化物半導体において、選択成長法は GaAs系半導体

とは異なる形で取り入れられてきた。Akasaki、Amano らによるサファイア基板上へ

の低温堆積緩衝層技術は窒化物半導体の結晶品質の飛躍的な向上をもたらしたが、それ

を以てしても尚、GaN 結晶中には 108～1011 cm-2もの貫通転位が残っていた。デバイ

スの高信頼性には大きな問題が残っており、この課題を解決するために、さまざまな転

位低減技術が考案されてきた。そのうちの１つとして、マスク選択成長法を用いた ELO

技術が挙げられる。ELOによる転位の低減は Nishinagaらにより、Si上の GaAs LPE

成長において最初に提案されたもので61、基板結晶の上に SiO2や SiNxなどの絶縁マス

クを施し、マスク開口部から選択的に成長した結晶を横方向に広げ、マスク上を被覆す

る成長法であった62。基板結晶としてサファイア上の GaN 薄膜を用いた場合、サファ

イアと GaNの界面から発生した貫通転位はマスクでブロックされ、ELO膜に伝搬する

貫通転位密度は大幅に低減された63。ELOは、比較的成長速度が速く、かつ成長条件に

よって横方向成長が可能なMOVPE法や Hydride-VPE法において適用されてきた。そ

の後、結晶基板との接触を無くすことでヘテロ成長の残留歪みの低減を実現した

PENDEO 技術などの新しい ELO が提案されてきた64, 65。これらの技術は微細化、集

積化を実現するためのものではなく、転位の阻止を目的としたものであった。 

 上記以外の、GaN 以外の III-V 族化合物半導体に見られるような微細構造を作るた

めの選択成長法についてはどうであろうか。まず、マスクを用いない加工基板上への選

択成長については、1.3.1 節で述べた窒化物半導体の材料として堅牢性がその発達を妨

げてきたように思う。GaN のエッチング手法としては窒素面であれば KOH のような

アルカリ溶液でエッチングが不可能ではないが、通常のデバイス構造はガリウム面の結

晶であり、溶液でのエッチングは現在のところ実用的ではない。ドライエッチングとし

ては塩素系のガスを用いた RIEが用いられており66、上記の PENDEO技術にも用いら

れてきた。しかし、RIEでのエッチング形状は矩形状に限定され、微細加工を施すには

エッチング技術は十分でなく損傷も大きい。以上のことから、1.2.2 節で分類した選択

成長法の中で、「加工基板上への選択成長法」を用いた立体構造という選択肢は望みに

くく、報告例もわずかであった67, 68。 

 一方で、マスク選択成長法を用いた微細構造の作製については、いくつかの報告があ
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る。III族窒化物半導体の最初の選択成長は、Katoらによってサファイア上 GaNテン

プレート基板上に SiO2マスクを施し、MOVPE法で再成長することによって行われた69。

この報告の中では、10～100 m幅のライン状マスク開口部から GaNと AlGaNの選択

成長が行われ、共にファセットで囲まれたライン状結晶が得られた。その際、気相の拡

散現象に起因するリッジ成長と、AlGaN の場合にマスク上への核形成によって選択性

が悪化することなどの課題が挙げられた。また、Tanakaらはサファイア基板上に選択

MOVPE法により(0001)面と両サイドの(1-100)面で囲まれた長方形断面のGaNストラ

イプを作製し、光励起により GaN の誘導放出を観測した。この報告は InGaAsP に見

られるような選択成長型の LD作製の可能性を示唆するものであったが、実現のために

は窒化物混晶の DH 構造の作製技術が必要であった70（図 1-9）。また、６つの等価な

(1-101)面で囲まれた六角錘状のGaN結晶の作製がGaN／Sapphire基板上に試みられ

た71。この先鋭な形状を利用した電界放出素子（Field Emission Device）の提案や72, 73、

その先端の微小面に作製された量子ドットの報告がなされた74。その他に、(1-101)面で

囲まれた三角形断面を有するライン状結晶斜面上へのAlGaN／GaN量子井戸構造作製

の報告や75、GaN／SiC ヘテロバイポーラトランジスタ（Heterojunction Bipolar 

Transistor；HBT）の n型 GaNエミッタをMOVPE選択成長法によって作製した報告

がある76。このように III 族窒化物半導体においてはマスク選択成長が主流であり、高

い選択性が得られることからMOVPE法が必然的に多く用いられている。 

 
図 1-9 Tanakaらによる SAG-GaNの誘導放出に関する報告 70 

5 m 
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 では、このマスクを用いた選択 MOVPE 成長によって前節で述べたような集積化は

可能であろうか。窒化物半導体以外の III-V族窒化物半導体においては、特に光デバイ

スの集積において、選択MOVPE法は最も有望な技術の一つと考えられている77。前節

でも例を挙げた LDと光変調器の集積を考える。光変調器として量子閉じこめシュタル

ク 効 果 （ Quantum Confined Stark Effect ； QCSE ） に よ る 電 界 吸 収

（Electro-Absorption；EA）効果を用いた損失変調型のものを考えた場合、通信波長

帯（1.3 mあるいは 1.5 m）においては、光変調器はレーザーの発光波長より 50～

100 nm程度短波長側に設定する必要がある。InP基板上に選択成長法を用いて作製し

た InGaAsPストライプは、そのマスク幅を制御することでその発光波長（In組成）を

変化させることができる。具体的にはマスク幅を 4－30 mまで変化させることで、波

長を長波長側に 230 nmシフトさせることができる78（図 1-10）。これは 1.2.2節(c)で

も述べたように、気相中の In 有機金属化合物と Ga 有機金属化合物の拡散速度の違い

によるものとされている。このように同一基板内にマスク幅の異なる領域を設けること

で光変調器と LD部分の組成差を実現し、同一基板内に集積することが可能であると考

えられる。この手法を窒化物半導体に適用するためには、選択成長した窒化物半導体ス

トライプ上での原料化学種の拡散についての基礎的な知見を得て、その上で十分な組成

変化が得られるかどうかの検討が必要となる。このように LDと光変調器の集積一つ取

り上げてみても、マスクを用いた選択 MOVPE 法が有力な手法であると言える。光変

調器以外にも、同手法を用いた光導波路、半導体光増幅器等の集積にも応用できる可能

性がある 77。 

  
図 1-10 選択MOVPE法による InGaAsP-MQWストライプ 

PL波長のマスク幅依存性 78 

Wo = 1.5 m 
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 窒化物半導体における選択成長を議論する場合、もう一つ重要な点は「適切な基板の

選択」である。表 1-2に窒化物半導体の代表的な基板を示す79。GaN基板はごく最近

でこそ比較的良質なものが入手可能になってきたものの、他の基板と比べて非常に高価

であり、２インチウエハー数十万円と言われている。最も一般的に用いられている基板

は、サファイア基板である。まず、基板選択において重要な格子不整合度、熱膨張係数

差であるが、どの基板も GaNとの差が大きく SiCの格子定数が GaNに若干近いくら

いである。熱伝導率はサファイア基板が悪く、デバイスの放熱の観点から不利であると

言える。入手可能な基板サイズは Si基板が 12インチと圧倒的に大きく、次いで SiC

の 4インチであり、C面サファイア基板は最大で 3インチのものしか手に入らない（R

面サファイアは４インチ）。成長技術自体はサファイア基板上が最も発達しており、様々

な転位低減技術により、比較的良質な GaN結晶が得られる。ここまでは選択成長法以

外のエピタキシャル成長を含めた基板比較であり、どの基板も一長一短である。 

ここで、選択成長法に向いている基板という観点に立つと別の見方ができる。まず、

選択成長法を用いたデバイス作製を考えた場合、基板自体の伝導制御が可能であること

が望ましい。用いるデバイス構造によるが、電子、光デバイスともに電極の一端は選択

成長した部分でない基板側に形成することが想定されるからである。サファイア基板の

場合、基板自体に導電性がないので、GaN を一面に成長した後、再成長という形を取

って選択成長する必要があり、成長工程が２段階以上と煩雑になる。加えて裏面電極を

形成できない点から、作製可能なデバイス構造のオプションが Si基板や SiC基板と比

べて限定される。 

また、GaN 結晶自体の加工技術が十分でないことから、成長用基板自体に加工性が

あれば選択成長法を行う上で有利となる。Si 基板は十分に加工技術が発達しており、

この利点を最大限に生かすことができる。Honda らは(001)Si 基板上に、KOH 異方性

エッチングを用いて GaNの成長が可能な Si(111)微小面を形成し、MOVPE選択成長法

を試みた80。Si(111)面に対して、成長する GaN結晶は c軸配向するので、(111)面を露

出させる方向を変えることで、GaN の結晶軸は任意に傾けることができる。例えば

(001)Si 基板を<110>方向に約 7o傾け、<1-10>方向にストライプを形成し、KOH エッ

チングにより Si(111)面を形成すると、(1-101)面が基板表面に水平となるような GaN

結晶を作製することが可能になる（図 1-11）81。この手法を用いることで、GaN に乏

しい加工性が Si基板の加工によって補われることが示唆された。 
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このように III 族窒化物半導体における選択成長法は、1.2.2 節の分類に従えば

MOVPE法を用いたマスク選択成長が適しており、それを用いた集積化の可能性も十分

に見込める。また加工性の観点から、成長用基板として Si 基板を採用する利点が大き

いと言える。 

 

表 1-2 窒化物半導体の成長用基板の諸物性 79 

成長基板
a軸方向の
格子定数
(Å)

c軸方向の
格子定数
(Å)

GaNに対する
a軸方向の
格子不整合(%)

a軸方向の
熱膨張係数

(10-6/K)

GaNに対する
熱膨張係数差

(%)

熱伝導率
(W/m・K)

最大基板
サイズ
(inch)

GaN 3.189 5.185 - 5.59 - 130 3

Sapphire 4.758 12.991 16 7.5 -25.5 50 3

Si(111) 3.840 - -16.9 3.59 55.7 100-150 12

6H-SiC 3.080 15.12 3.5 4.2 33.1 300-380 4

 

 

図 1-11 (1-101)GaNの選択成長のための加工シリコン基板の概念図 81 

 

 

1.3.3 III族窒化物半導体における選択成長法の課題 

 一方で、III族窒化物半導体における選択MOVPE法には十分な研究がなく、課題が

多い。その課題を列挙すると、 

1) MBE 法とは異なり表面マイグレーションだけでなく、気相中の化学反応およ

び拡散現象が影響するため、成長機構が複雑である 

2) GaAs 系化合物半導体とは異なり表面拡散長など成長を制御するために必要な

物理パラメータの報告が乏しい。特に、MOVPE法においては皆無である 

3) 気相中の拡散機構を用いるために、面内で膜厚分布が生じる 
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 これらの課題は結局のところ「十分な成長制御ができていない」の一言に尽きる。成

長を制御するためのパラメータは、成長温度、V族、III族の原料供給量とその割合（V/III

比）、成長圧力などの一般的な成長パラメータに加え、成長する結晶のサイズ、形状等

も含まれる。これらのパラメータ間の関係を明らかにするためにも、2)に示した物理パ

ラメータの実験的な導出が必要不可欠となる。3)に示した膜厚分布はリッジ成長と呼ば

れるもので 1.2.1節で述べた LPEにおける Edge Overgrowthに相当し、拡散場におけ

る本質的な問題である。これを解決するには MOVPE 成長における気相中の拡散場の

振る舞いを明らかにし、成長条件によって制御する必要がある。膜厚分布の問題に加え、

AlGaN、InGaNなどの窒化物混晶を成長する場合、面内の組成制御も必要となる。特

に、化合物半導体で求められるデバイス構造は、必ずと言って良いほど混晶半導体のヘ

テロ接合とそれを多層に積み重ねる必要があるため、選択成長法による混晶薄膜の膜厚、

組成の制御は必要不可欠である。 

 上記の課題は、成長機構の解明と選択MOVPE法特有の不均一の抑制に集約される。

これらは最低限必要な技術であるが、それを明らかにした上で MOVPE 法特有の気相

の拡散機構を積極的に利用することが望まれる。1.3.2 節において述べたように、

InGaAsPにおいては気相の拡散機構を利用し、マスク幅を変えることで In組成を意図

的に変化させることに成功している。この方法を窒化物半導体で実現できれば、同一基

板上に多波長で発振する LDアレイ構造を集積することや、先にも例を挙げた LDと光

変調器の集積のように、個別デバイスから脱却した高機能のデバイスが作製できるもの

と期待される。こういった技術を実現するためにも、まずは拡散機構についての基礎的

な知見を得ることが必要であり、本研究ではこの点に重点をおいて検討を行う。 

 

1.4 本研究の目的と本論文の構成 

 前節まで述べてきたような背景から、Si基板上に III族窒化物半導体の選択MOVPE

成長を行うための基盤技術を確立することを本研究の目的とする。特に、窒化物混晶の

ヘテロ構造作製技術に研究の重点を置き、具体的には以下の点を明らかにする。 

1) リッジ成長のメカニズムの解明と成長条件に対する依存性 
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2) 混晶の組成分布の観察とその機構の検討、および成長条件に対する依存性 

3) 成長制御のために必要な表面拡散長等の物理定数の実験的導出 

 これらの点を議論するためには成長条件に対する膜厚、組成分布の系統的な変化につ

いて検討する必要があるが、そのためには、作製する結晶の形状をいくらか限定せざる

を得ない。本研究では、トップの(0001)面と両サイドの(1-101)斜面によって囲まれた台

形断面状のストライプを作製し、その上での拡散現象について主に議論を行った。この

形状を選んだ理由としては、(0001)面、(1-101)面ともに通常の成長条件で安定面である

（それゆえに汎用性が高い）ことに加え、光導波路やレーザー構造にそのまま応用でき

る形状であるからである。 

図 1-12に、Si基板上への III族窒化物半導体による、選択成長ストライプレーザー

の概念図を例として示す。この手法を用いたレーザー構造には、以下のような利点があ

る。 

A) 従来のレーザー構造のような、成長後の加工という複雑なプロセスを簡略化でき

る可能性がある 

B) Si基板を用いるゆえに、裏面電極の形成が可能で、効率的な電流注入が行える 

C) マスク幅等のサイズ制御により、同一基板上に発振波長の異なるレーザーを作製

できる可能性がある82 

このタイプのレーザー構造は、1.2.2節で述べた InGaAs／InGaAsP系のヘテロ構造

として既に実現されている。InGaAs／InGaAsP系ではマスク幅を変えることによって

ストライプ上での組成を制御し、同一基板上に波長の異なるレーザーの作製を実現した

35。すなわち、選択MOVPE法を用いた LD作製技術を確立することは、A)に挙げた単

なるプロセスの簡略化にとどまらず、C)に挙げたように、従来の個別デバイスを脱却し

た新しい光集積デバイスの作製を可能にする。 

窒化物半導体で同構造を実現しようとする場合、用いる原料、成長温度、材料の結晶

構造が異なるために、成長時の気相および表面の拡散場は異なったものとなり、この点

について検討が必要である。特に、上記 C)で挙げた多波長 LD を実現するためには、

気相の拡散現象を積極的に利用する必要があり、拡散場に対する基礎的な知見を得るこ

とは何にも増して重要であると言える。また、図 1-12から分かるように LD には非常

に複雑な層構造が必要であり、立体的なファセット上での窒化物混晶の膜厚、組成の制

御はデバイス化に最低限必要の技術である。これに加え、実際には Si基板上への GaN
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成長に必要な AlN あるいはその混晶を用いた中間層の電気伝導の問題や欠陥の問題な

ど、Si基板を用いることによる特有の課題が発生するが、これらはあくまで Si基板の

特殊事情であり、選択 MOVPE 法における普遍的な課題ではないので本論文では詳し

くは取り扱わない83。 

以上、選択成長型の LD構造を例にとって作製のために必要な技術について述べたが、

1)－3)に挙げた検討課題の解決が、デバイス作製の上で必須であることが分かると思う。

これらの検討課題から得られる知見は、選択成長法を使ったその他のデバイス作製にも

適用されうるし、用いる基板の種類に依らない共通の基盤技術となる。1)－3)の点につ

いて系統的に議論するために、本論文は以下のような構成をとる。 

第２章では、基板準備、結晶成長を含めた試料作製方法と用いた装置の概要について

述べる。特に本研究で用いた２つの MOVPE 結晶成長装置は加熱方法、基板配置等に

おいて異なる特徴を有しており、この点について詳細に述べる。加えて、評価方法とそ

れを用いた理由、およびその特徴について述べる。 

第３章では、大気圧 MOVPE 法により GaN ストライプの上に成長条件を変えて

AlGaN の薄膜を作製し、膜厚、組成の分布について検討を行う。これは、選択成長に

おけるファセット面内でのわずかな膜厚、組成不均一に着目することで、気相中、およ

び表面における原料化学種の振る舞いを明らかにすることを意図している。それらのデ

ータに基づき、MOVPE選択成長における拡散機構とその成長条件依存性について議論

する。 

第４章では、減圧 MOVPE 法により３章と同様の構造を作製して、成長圧力、成長

雰囲気が膜厚、組成の分布に及ぼす影響について検討を行う。このうち成長圧力は、気

相の拡散場に直接的に変化を起こすことが可能であると考えられるので、気相中とファ

セット表面の拡散の寄与を、より明確に分離することができるものと期待される。同時

に気相中の拡散現象の数値解析を行い、実験、数値解析の両面から気相の拡散場の振る

舞いを議論する。 

第５章では、大気圧 MOVPE 法により(1-101)面で囲まれたファセット上に GaN／

InGaN の量子井戸を作製し、その発光エネルギー分布を解析することで、組成分布と

原料化学種の表面拡散について検討を行う。 

第６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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図 1-12 III族窒化物半導体による選択成長ストライプレーザーの概念図  
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第2章 選択 MOVPE法による Si基板上への

III族窒化物半導体の結晶成長と評価手法 

2.1 はじめに 

 本論文で用いた選択 MOVPE 法の概要と用いた装置の構成、および評価手法につい

て本章に記す。まず、成長用 Siパターン基板の作製方法について述べる。Siパターン

基板作製には、一般的な光リソグラフィ、ウエットエッチングと各種の基板洗浄が用い

られた。次に、一般的な MOVPE 法の特徴を述べたのち、本論文で用いた結晶成長装

置の概要について述べる。本論文では、大気圧横型 MOVPE 装置と減圧横型 MOVPE

装置を用いており、それぞれ加熱方法、基板配置等に特徴を持つ。また、各 MOVPE

装置を用いた典型的な選択 MOVPE 法の成長プロセスについて述べる。最後に、作製

した試料の評価方法ついて述べる。本論文では主に、反射電子顕微鏡観察とカソードル

ミネッセンス測定を用いており、評価手法の特徴と解析の妥当性について議論する。 

 

2.2 成長用 Siパターン基板の作製 

 成長用基板には低抵抗（0.02Ωcm以下）の Si(111)基板を用いた。Si結晶はダイヤモ

ンド構造であるが、(111)面は 3回対称でウルツ鉱型の GaNと結晶構造が類似し、AlN

あるいはその混晶（AlGaN、AlInGaN）を中間層として用いることでこの面への結晶

成長が可能である。低抵抗基板を用いたのは、成長後の電子顕微鏡観察でのチャージア

ップを防ぎ、観察の精度を向上させるためである。以下に、マスクパターン作製の手順

を述べる。 

1) Si 基板を、2-プロパノール、アセトン、メタノールの順で超音波有機洗浄し、

油脂による汚染を除去した 

2) フッ酸で 2分間洗浄して酸化膜を除去した後、アンモニア過水（アンモニア水
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（28%）：純水：過酸化水素水(30％) ＝ １：３：１）で煮沸することにより、

カーボンによる汚染を取り除き、表面に約 1.1 nm の酸化保護膜を形成した1。

その後、純水によってリンスした 

3) RFプラズマスパッタ装置を用い、放電ガスとして Ar、入射電力 100W、反射

電力 5W未満、ガス圧 6-10mTorrの条件下で Si基板上に SiO2薄膜を 70－100 

nm堆積した 

4) フォトレジストとの密着性を高めるため、前処理剤としてスピンコータにより

OAPを 5000 rpmの回転数で塗布し、80 ℃で 15分間ベーキングを行った。

その後、ポジ型フォトレジストとして OFPR-800（粘性 6 cp）を 7500 rpmで

塗布し、100 ℃で 30分間プリベーキングを行った 

5) 波長 365 nmの 250 W超高圧水銀灯により、ガラスマスクを用いたコンタク

ト露光法でマスクパターンをフォトレジストに転写した 

6) ポジ型レジスト現像液で露光部の現像を行い、純水でリンスして、フォトレジ

ストパターンを形成した。現像液としては NMD-3（テトラメチルアンモニウ

ムハイドロオキサイド：含有量 2.38 %）を用いた。その後、フォトレジスト硬

化のために 100 ℃で 30分ポストベーキングを行った 

7) 緩衝フッ酸（NH4HF2：含有量 8.6 ％）を用いてレジストパターン開口部の

SiO2マスクのエッチングを行い、マスクパターンを形成した。その後、アセト

ン、メタノール中での超音波洗浄によりレジストを除去した。最後に、2)と同

様の手法でアンモニア過水洗浄を 10分間行い、基板表面を洗浄、保護した 

 

図 2-1 に選択成長用基板の例として、SiO2周期ストライプマスクパターンを示す。

本論文においては、窓幅、マスク幅ともに 3－5 µmのものを主に用いた。このマスク

開口部の露出した Si(111)面から選択的にMOVPE成長が行われる。ストライプパター

ンを Si<1-10>方向に形成した場合、成長する GaN ストライプは<11-20>方向となる。

以上が成長用基板の作製方法である。 
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図 2-1選択成長用パターン基板の例（GaN＜11-20＞ストライプを作製する場合） 

 

 

2.3 有機金属化合物気相エピタキシャル成長（Metalorganic 
Vapor Phase Epitaxy；MOVPE）法 

2.3.1  MOVPE法の特長 

 III 族窒化物半導体における有機金属化合物気相エピタキシャル成長（Metalorganic 

Vapor Phase Epitaxy；MOVPE）法はアルキル基（CnH2n+1-）を構成要素とする有機

金属化合物を III族原料とし、V族元素である窒素を含む原料ガスを加熱された基板上

に送り込んで基板上に成長を行う方法である2。有機金属化合物は、単体の金属原料に

比べて蒸気圧が桁違いに高いため、III-V 族化合物半導体の結晶成長において効率の良

い安定した III族原料の供給が可能である。また、有機金属化合物はほとんどの金属に

ついて合成可能であることから、ドーパントも含めた多様な材料の結晶成長に対処する

ことができる3。III族原料としては、トリメチルガリウム（Ga(CH3)3；TMG）、トリメ

チルアルミニウム（Al(CH3)3；TMA）、トリメチルインジウム（In(CH3)3；TMI）が用

いられている。V 族原料としてはアンモニアガス、ジメチルヒドラジンなどがあるが、

安全性の観点から前者が多く用いられてきた。TMGと NH3の成長に寄与する主な反応

プロセスは以下の式で表される4。 

 

)1.2()()(:GaCH:)Ga(CH:)Ga(CH 3223333 固相気相 GaNNGaNHNHNH 

 

(2.1)式のように TMG と NH3が気相反応を起こし、メチルガス（CH4）が脱離する形

で反応が進む。最終的に生成された Ga-N 分子は、GaN 結晶として固相に取り込まれ

る。実際にはこの反応経路以外に、成長に寄与しなかった原料ガスが重合化する過程が

Si sub. 

SiO2 Window 

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

Si<111> 
// GaN<0001> 
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示唆されている 4。 

MOVPE法には一般的に以下のような特長がある。 

1) 成長速度が III族原料供給量で制御可能 

2) 混晶の組成を原料供給比で制御可能 

3) 急峻なヘテロ構造や p-n接合などの緻密な膜制御が可能 

4) 大面積で均一性が良く、量産に向いている 

III-V族化合物半導体の光デバイスは長い間 LPE法によって作製されてきたが、混晶

組成の連続的な変化や、量子井戸に対応した精密な膜厚制御が困難であったことから、

2)、3)の利点をもつ MOVPE 法に研究、開発の対象がシフトしてきた。また、LPE 法

や Hydride-VPE法は大型の加熱構造を必要とするのに対し、MOVPE法は基板のみを

加熱すればよいという事情から、反応管周りの構成が比較的単純ですみ、4)に示したよ

うな大面積にわたる均一なエピタキシャル成長に向いている。また、III 族窒化物半導

体においては、他の III-V族化合物半導体と異なり AsH3や PH3のような毒性の高い V

族原料を用いる必要がないことから、MOVPE法を用いる利点は大きい。 

このような特長を生かし、III 族窒化物半導体においては複雑な層構造を必要とする

LED、LDなどのデバイスがMOVPE法を用いて実現されてきた。1)－4)の特長は選択

成長法においても生かされるものであるが、やはり少し事情が異なる。まず、1)、2)で

あるが、「気相の拡散場を制御できれば」という条件が付く。この点こそ、本論文の主

要な検討課題の一つである。また、第１章でも述べたように、「気相中の原料反応種の

拡散機構を使えるため、高い選択性が得られる」という大きな利点が加わる。MBE法

は、膜厚、組成制御の点では MOVPE 法と同じくらい優れているが、選択性という観

点で、MOVPE法の方が大きな利点をもっていると言える。本研究では、これらの特長

を踏まえ、MOVPE法を成長方法として採用した。 

 

 

2.3.2 本研究で用いた MOVPE装置の概略 

 本研究では、大気圧横型MOVPE装置、減圧横型MOVPE装置の２つを用いた。以

下に、それぞれの装置の構成、特長を示す。 
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A) 大気圧横型MOVPE装置 

 図 2-2に本研究で用いた大気圧横型MOVPE装置（名古屋大学MOVPE３号機）の

概略を示す。本装置では、窒化物半導体の成長において一般的な、TMA、TMG、TMI

を III族原料として、純度 5Nの NH3ガスを V族原料として用いている。III族原料の

入ったシリンダは恒温層内に保持され、シリンダ内に流す高圧キャリアガスの流量を制

御することで、供給量を制御している。流量の制御はマスフローコントローラー（Mass 

Flow Controller；MFC）によって行われる。キャリアガスは精製装置を通して純化さ

れた水素であり、系統のパージ用に窒素ガスのラインが接続されている。ガス系統は主

に、反応炉系と排気系の 2種類に分けられ、どちらの系統に流すかは電磁弁で切り替え

が行われる。 

石英で作られた反応炉壁には冷却水が流されている。さらに反応炉内部には、基板上

に均一な層流を形成し、原料効率を向上させる目的で、２層式の石英フローチャネルが

据え付けられている。この２層に石英フローチャネルの周囲を流れるガスを合わせた３

チャネルのガスが反応管に導入される。石英フローチャネルの周囲に水素ガスを流すの

は、フローチャネルの外への原料漏れを防ぐためである。石英フローチャネル内は、上

層を III族原料とキャリアガスが、下層を V族原料とキャリアガスが流れ、上層が途中

で合流する形になっている。この合流地点のやや後方に成長用基板をのせたグラファイ

トサセプタが置かれる。ガスの合流地点と成長用基板の位置が比較的近いのは、加熱部

における NH3と TMA の気相反応による、成長に寄与しない中間反応物の発生を抑制

する狙いがある。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。温度はサセプタ直下のくぼみに導入された熱電対（石英管で保護され

ている）によって測定され、電源部にフィードバックされる。このように、測定点が基

板に非常に近いため、熱電対の温度はほとんど基板温度に等しいと考えられる。本装置

においては、1000℃に達するまで約１分という急峻な昇温が可能である。成長可能な

基板サイズは最大で 10×20mm角となっている。GaNの典型的な成長条件（V/III比；

7400）において、III族原料に対する成長効率は 4.2 %程度となっている。 
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図 2-2 本研究で用いた大気圧横型MOVPE装置の概略 
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B) 減圧横型MOVPE装置 

 図 2-3に本研究で用いた日本 EMC製、減圧横型MOVPE装置 GRC-210（名古屋大

学MOVPE４号機）の反応炉の概略を示す。使用する III族、V族原料は A)の大気圧装

置と同様である。大きく異なるのは、反応炉の構造と減圧成長ゆえの排圧制御機構であ

る。 

反応炉は大気圧装置と同じ横型であるが、成長基板表面を下向きに配置し、その下側

に原料ガスを流して成長を行うダウンフェイス型となっている。この利点は、熱対流に

よる乱流の発生を抑制できることに加え、反応炉壁に付着した生成物により基板が汚染

されにくいことが挙げられる。成長可能な基板サイズは最大２インチであり、基板内で

の面内均一性を向上させるために基板の自転（0～15rpm）が可能になっている。反応

炉内は２層に分かれ、上層が加熱部、下層が成長部となっている。 

本装置は抵抗加熱式であり、加熱部には３本のカーボンヒーターが配置されている。

このヒーターを冷却して成長部からの原料ガスの流入を防ぐために、加熱部には純化さ

れた窒素ガスが流れる。３本のヒーターはガスの流れに沿うように、上流から下流に向

かって並んでいる。それぞれのヒーターの直近に熱電対が配置され、独立に温度制御が

可能となっている。ヒーターから発生する熱は、均熱板を通して基板裏面に伝導される。

そのため、実際の基板温度とヒーター温度の間には数百℃のズレが生じる。そこで、本

論文に記載した基板温度は、基板直下の観察窓からパイロメーターによってあらかじめ

測っておいた値を用いた。図 2-4 に示すように、基板温度とパイロメーター温度の関

係はほぼ線形であり、ヒーター温度によって基板温度の制御が可能である。しかし、基

板が目的の温度に達するまで、数分～10 数分程度と、前述した大気圧装置に比べると

比較的長い時間を要する。このように、温度の追随が RF加熱に比べて急峻でない点が

抵抗加熱式の本質的な課題である。 

成長部には３チャネルのガスが導入される。基板表面から近い方から順に、V族原料

とキャリアガス、III族原料とキャリアガス、サブフローガスとなっている。このうち、

サブフローガスは原料ガスを基板に押しつけ、基板上で均一な層流を形成するためのも

のであり、水素ガスと窒素ガスの混合が可能である。また、III族原料と V族原料のキ

ャリアガスについては、窒素と水素の選択が可能となっている。成長部の断面は 10×

70 mm2の長方形状となっており、原料の注入口から排気口まで同一の断面形状が保た

れている。反応炉からの排気はドライポンプで吸引され、その排圧はコンデンサバルブ
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で制御される。排圧を制御することで、50 Torr～500 Torrまでの安定した反応炉圧力

の制御が可能である。この装置における GaNの典型的な成長条件(300 Torr, V/III比；

3000)において、III族原料の成長効率は 4.3 %程度と、大気圧装置と同程度である。 

 

図 2-3 本研究で用いた減圧MOVPE装置の反応炉の概略 
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2.3.3 Si基板上における GaNの典型的な成長プロセス 

 Si基板上に直接 GaN成長を行うことの大きな問題は、いわゆるメルトバックエッチ

ング効果である。成長初期に高温で Gaと Siが合金（alloy）を形成し、Si基板と GaN

層が破壊されるほどの強いエッチング反応を引き起こす5。近年 Si基板上の水素被覆率

を制御することで同基板上への GaN の直接成長が可能であることが示されたものの6、

高品質な GaN 単結晶の作製には AlN 系（その混晶を含む）の中間層が必要である。

Al-Nは結合エネルギーが強いため、上記のメルトバックエッチングや窒化から Si表面

を保護することができる7。また Si 基板上に GaN を成長した場合、両者の熱膨張係数

差のために C 面成長した GaN 層は面内引っ張り歪みを受けるが、GaN より格子定数

の小さい AlN 中間層を導入することで成長層に圧縮歪みを加えることができる。AlN

系中間層として代表的なものとしては、低温 AlN 中間層8, 9、高温 AlN 中間層10, 11、

AlGaN 中間層12などが挙げられる。本研究では、GaN の成長温度より 100℃程度高い

高温の AlN中間層を採用している。この高温 AlNはアモルファス状ではなく、単結晶

である。 

反応炉は真空に引かれた後、キャリアガスによって置換される。減圧装置の場合はキ

ャリアガスの導入と共に、設定した圧力で安定する。その後、AlN の成長に必要な

1200℃程度の温度まで昇温が行われる。昇温は大気圧装置の場合には急峻に行われる

が、減圧装置の場合、前述した加熱方式と成長炉がより大型であることが理由で急峻な

温度上昇が望めない。そのため、一旦ヒーター温度を 1000℃で数分間保持し、反応路

全体の温度がある程度上昇した後、1470℃まで昇温を行っている。図 2-5 に減圧装置

においてヒーター温度を 1000℃で５分保持した後、1500℃に昇温した際のパイロメー

ター温度の追随の様子を示す。横軸の時間はヒーター温度が 1500℃に達した瞬間の時

刻をゼロ点とし、その後の時間の経過を示している。このように、ヒーター温度が

1500℃に達してから、基板温度が目標値で安定するまでには、２分程度要することが

分かる。 
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図 2-5 ヒーター温度：1000℃→1500℃昇温後の基板温度の追随 

 

大気圧装置の場合は 1200℃（基板温度）、減圧装置の場合はヒーター温度が 1470℃

（基板温度 1190℃）に達したとき、まず TMAが数秒間供給され、それから NH3の供

給が始まる。NH3を先に供給した場合は単結晶の成長が起こらない。このことは、我々

のMOVPE装置においては、基板の窒化を防ぐことが Si基板上の AlN成長核形成にお

いて重要であることを示している。「我々の MOVPE 装置においては」と断ったのは、

逆に、10 分程度窒化した場合も成長が可能であるという報告もあるからで、成長初期

の原料供給条件については研究機関によって手法が異なるようである13。このまま数分

間かけて、30～200 nm厚の AlN中間層が成長される。中間層の AlNの表面形状は大

気圧装置では３次元的であり、減圧装置では大気圧よりは平坦膜に近いものの凹凸を有

している。 

AlNの成長が終わると TMAの供給が断たれ、NH3を供給したまま GaNの成長温度

（基板温度：1030～1120℃）まで降温される。大気圧装置の場合は降温後直ちに、減

圧装置の場合は 1～2分間温度を安定させてから TMGが供給され、GaNの成長が始ま

る。下地の AlNの表面形状を反映した凹凸は GaNの成長とともに埋め込まれ、やがて

２次元成長に移行する。この平坦膜の上に、必要に応じて混晶のヘテロエピタキシャル

成長が行われる。 

成長が終わると III族原料の供給が断たれ、降温が始まる。降温中、結晶表面からの

窒素脱離を防ぐために、400℃（基板温度）までNH3を供給し続ける。その後、温度が
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十分下がった後、反応炉は窒素でパージされ、減圧装置の場合は反応炉圧力を大気圧に

戻した後、成長基板が取り出される。 

以上が、典型的な Si基板上へのMOVPE成長プロセスである。 

 

 

2.4 評価方法 

2.4.1 反射電子顕微鏡（Reflection Electron Microscopy；REM） 

 本研究では、試料の断面形状の評価に、日立ハイテク製高分解能電界放出形走査電子

顕微鏡（S-5200）の反射電子（Back Scattered Electron；BSE）信号を用いた。S-5200

は 0.5～30 kVで加速された電子を光源として用いている。分解能は加速電圧 1 kVに

対し 1.8 nm、30 kVに対し 0.5 nmである。本実験においては加速電圧 2 kVで観察を

行っている。一次電子ビームを試料に照射すると、二次電子（Secondery Electron；SE）

信号と反射電子（BSE）信号が得られる。SE信号は高分解能な表面情報に優れる等の

特長を有している。これに対して、BSE 信号は試料の組成情報が得られるという特長

を有している。本研究では、薄膜のヘテロ界面を正確に評価したいという要請から、組

成情報の違いを評価するのに適している BSE信号を主に用いることとした。例えば、

AlGaN/GaNヘテロ構造に対しては、AlGaNよりも GaNの方からより大きな BSE信

号が得られるため、その組成コントラストにより正確なヘテロ界面の位置を判断するこ

とができる。本論文では以後、この BSE信号を用いた電子顕微鏡観察を、反射電子顕

微鏡（Reflection Electron Microscopy；REM）観察と呼ぶこととする。 

 

2.4.2 カソードルミネッセンス（Cathodeluminescence；CL） 

 本研究では、電子線励起による試料からの発光（Cathodeluminescence；CL）を用

いて試料内の組成分布の評価を行った。測定には Gatan製MonoCLを用いた。測定は

液体ヘリウム冷却により、4 Kで行った。AlGaNあるいは GaNにおいては、比較的良

質な結晶ならば、極低温においては振動子強度の強いドナー束縛励起子からの発光が観

察される。得られる発光エネルギーは、正確には禁制帯幅より中性ドナー励起子の束縛
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エネルギーだけ小さいが、バンド端近傍の情報を反映している14, 15。この発光エネルギ

ーの分布は、混晶の組成の分布を反映している。3.4 節で詳しく述べるが、AlXGa1-XN

の場合、得られた発光エネルギーをバンドギャップエネルギーと見なせば、次式を用い

て発光エネルギーピーク Eg を Al組成 Xに変換することができる16。 

 

)2.2(48.3228.2572.0)( 2 L++= xxeVEg  

 

 この評価手法の特長は、X 線回折、EDX 等、その他の組成同定手法に比べ、走査電

子線を用いるためにキャリアの拡散長によって決まる 160 nm程度（Si上の GaNの場

合）の比較的高い空間分解能が得られること17、特に窒化物半導体は直接遷移型である

ゆえに薄膜でも比較的大きな信号強度が得られることにある。深さ方向に対する分解能

は入射電子線の加速電圧によって異なるが、本研究で用いた 3 kVの加速電圧に対する

電子線侵入深さ（飛程）は 70 nm程度と見積もられるため、キャリアの拡散の影響の

方が大きいものと考えられる18。本研究では、数ミクロン幅のファセット面内での組成

の分布を検出したいという要請から、CLを組成分布同定のための評価手法として用い

ることとした。 

 

2.5 まとめ 

 本章では、本研究における試料作製方法、評価方法とその特長について述べた。2.2

節では、選択成長用基板の作製方法について述べた。2.3節では一般的なMOVPE法の

特長を述べた後、本研究で用いた大気圧横型MOVPE装置、減圧横型MOVPE装置に

ついて配管図、反応炉の形状、温度制御方法などの特徴について述べた。また、Si 基

板上へ GaNの成長に関して、高温 AlN中間層を用いた理由とそれを用いた典型的な成

長プロセスについて記述した。2.4節では本研究で用いた試料評価方法について述べた。

具体的には反射電子顕微鏡観察を用いた膜厚測定とカソードルミネッセンス（CL）を

用いた組成分析について、分解能等の特徴とその測定方法の妥当性、優位性について議

論した。 
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第3章 大気圧 MOVPE法による GaN／

AlGaNストライプ構造の作製と Gaの表

面拡散 

3.1 はじめに 

 選択 MOVPE 法により台形状の断面を有する GaN ストライプを作製し、その上に

AlGaN の薄膜を成長すると、組成、膜厚の不均一が引き起こされることが分かってき

た1。この現象は選択成長を用いたデバイス設計を行う上で大きな障害となる。例えば、

1.4節で例として取り上げたストライプ型レーザーダイオードを作製する場合、膜厚の

不均一は活性層の量子井戸幅の不均一を意味し、組成の不均一はクラッド層内の屈折率

分布を引き起こしてしまう。この現象を回避するためには、拡散現象を成長条件によっ

て制御することが必須の課題となる。 

 拡散現象には２種類の機構が考えられる。一つは気相中での原料化学種の拡散輸送で

あり、もう一つはファセット上での化学種の表面拡散である。これまでの研究から、気

相拡散が膜厚分布に大きな影響を与え、ファセット上で Ga化学種が表面拡散すること

により組成の不均一が引き起こされるという、おおよその定性的な傾向は分かってきて

いる。２つの拡散現象が成長温度、Al組成、V/III比等の条件にどのように依存するか

は、既に述べた膜厚、組成の不均一の様子を成長条件の関数としてモニターすることで

明らかにできると考えられる。 

 そこで本章では、大気圧横型MOVPE装置を用いて GaNストライプの上に成長条件

を変えて AlGaNの薄膜を作製し、膜厚、組成の分布について検討を行った。それらの

データをもとに、MOVPE選択成長における拡散機構について検討を行った。 
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3.2 試料構造と作製条件 

 図 3-1に試料構造を示す。（111）Si基板上に、窓幅 5µm／マスク幅 5µmの SiO2ス

トライプマスクパターンを形成し、成長用基板とした。ストライプの方向は Si<1-10>

方向であり、成長する GaN の<11-20>方向と一致する。基板の窓領域に、AlN 中間層

を介し、GaNストライプを選択的に成長させた。この GaNストライプは、上底を(0001)

面に、両サイドの傾斜面を(1-101)面で囲まれた対称的な台形断面形状を有している。

(0001)面の幅は 2.5 µm、ストライプの高さは 2.8 µmであった。その上に、AlGaNの

薄膜を、成長温度を 1040－1070℃、TMA 供給量を 1.2－7.8 µmol/min と、独立に変

化させて作製した。TMG、NH3の供給量は固定した。成長温度、原料供給量等の成長

条件の値を表 3-1 に示す。本章では、成長温度、Al 組成を変化させたことで、AlGaN

薄膜の膜厚、組成の分布がどのように変化し、拡散現象がどのように変化するか議論す

る。 

 

図 3-1 試料構造 

 

表 3-1 成長条件 

AlN intermediate
layer GaN AlxGa1-xN

TMA (µmol/min) 7.8 1.2 - 7.8
TMG (µmol/min) 14.4 9.0

NH3 (slm) 2.5 2.5 2.5
V/III ratio 14000 6200 11000 - 6600

Growth Temp. (℃) 1200 1070 1040 - 1100
Growth Time (min) 5 29 1  

    (111) Si  sub.

GaN 

AlGaN 

5µm 5µm 

<0001>GaN 

～2.8 µm 

～2.5 µm 

AlN中間層 

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

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

SiO2 Mask
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3.3 REM観察による膜厚分布の検討 

図 3-2に、最表面の AlGaN薄膜を 1070℃、TMA供給量 3.9 µmol/minの条件で作

製したときの断面 REM像を示す。ライン状結晶の断面は、(0001)面と(1-101)面で囲ま

れた台形状であった。REM像のコントラストから、Topの(0001)面および両斜面の

(1-101)面上に AlGaN／GaNヘテロ構造が作製されたことが分かる。(0001)面の中央部

の膜厚は 77 nm、(1-101)面中央部の膜厚が 13 nm程度であった。 

それぞれの試料について断面 REM観察を行い、AlGaNの膜厚をファセット上の位

置の関数として測定した。TMA供給量を先に述べた条件で変えたときの(0001)面上の

膜厚分布を図 3-3、3-4に、(1-101)面上の膜厚分布を図 3-5、3-6に示す。図 3-3、3-5

は膜厚の生データであり、図 3-4、3-6はデータ間の比較が容易なように、膜厚分布を

各ファセット上の最大膜厚によって規格化したものである。TMA供給量の最も少ない

２つの試料については、Al組成が低すぎるために、REM観察において十分なコントラ

ストが得られなかった。 

図 3-3、3-4の(0001)面については、右上の模式図に示すように、横軸の原点を(0001)

面の中央に取った。図 3-5、3-6の(1-101)面については、同様の模式図に示したように

(1-101)面の最上部を原点にとり、斜面にそって軸をとった。すなわち、横軸の右へ行

くほど、(1-101)面の裾に近い膜厚が示されている。 

 

 

図 3-2 断面 REM像（1070℃、TMA供給量 3.9 µmol／minのとき） 
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 まず全体を見渡すと、図 3-5に示した(1-101)面の膜厚 10～36 nmに対し、図 3-3に

示した(0001)面の膜厚が 72～175 nmと厚くなっている。面間の成長速度を比較するた

めに(0001)面の中央部と、(1-101)面の中央（d = 1.6 µm）の膜厚比を取ったものを表

3-2に示す。表より(0001)面の膜厚は(1-101)面に比べ、4～10倍程度厚くなっているこ

とが分かる。具体的な数値に着目すると、膜厚比は成長温度が高いほど、小さくなって

いる。これは、成長温度が高いほど相対的に<1-100>方向の成長速度が増加しているこ

とを意味している。また、若干のばらつきはあるものの、TMA供給量の増加とともに

膜厚比は小さくなり、<1-100>方向の成長速度が相対的に増加する傾向にある。 

次に面内の膜厚分布に注目すると、(0001)面については中央部よりリッジ部の膜厚が、

(1-101)面については下部より上部の膜厚が、すべての試料において厚くなっているこ

とが分かる。この膜厚分布は、定性的には、気相原料の拡散に伴う不均一な原料供給に

よって引き起こされる 1。すなわち、マスク上部の原料が成長領域に向かって横方向に

拡散することで、２つのファセットの境界である角部に原料が集中し、リッジ成長が引

き起こされるものと考えられる。実際の膜厚は、この効果に表面拡散の効果が加わって

決定されるはずである。しかし、4.4節で示すように、膜厚分布の形状は気相原料の分

布を反映した形状であることから、膜厚分布は気相拡散によっておおよそ支配されてい

るものと考えられる。 

次に、成長条件による膜厚分布の変化について議論する。図 3-4に示した(0001)面の

膜厚分布に注目すると、リッジ成長の強さは、供給 Al組成に大きく依存している。す

なわち、TMA供給量を増やすほど(0001)面の中央部とリッジ部の膜厚差は増大してい

る。(1-101)面においても、TMA供給量を増やすほど斜面の上部と下部の膜厚差は増大

している。 

表 3-2 (0001)面と(1-101)面の中央部の膜厚比 

1040 1070 1100

1.2 135.0/17.5 = 7.7 - -

3.9 167.5/17.5 = 9.6 77.0/13.0 = 5.9 125.0/22.5 = 5.6

7.8 108.5/23.0 = 4.7 90.0/20.5 = 4.4 72.5/19.5 = 3.7

成長温度(oC)

T
M
A
流
量
(μ
m
o
l/
m
in
)

 

※ (0001)面／(1-101)面 の中央膜厚 (nm) ＝膜厚比 



 
 

53

気相の拡散場は、気相中の拡散係数D (cm2/s) と化学反応種の取り込みの速度

　k (cm/s) （あるいは化学種の寿命τ (s)）によって決まっていると考えられる。Coltrin

らによれば、化学種の拡散係数は以下の式で与えられる2。 

 )1.3(
7.1

L

















=

ref

ref
ref T

T
p

p
DD  

ここで、 KTref 　300=  、 Torrpref 　760= における refD  の値は TMA、TMGそれ

ぞれについて、0.40, 0.39 cm2/s である。この式から 1000℃、760 Torrにおける拡散

係数を算出すると、TMA、TMGに対してそれぞれ、4.7, 4.6 cm2/s となる。このよう

に、TMAと TMGの拡散係数はほとんど変わらないので、Al組成の増加とともにリッ

ジ成長が強くなる原因は、気相中の拡散係数D  の差であるとは考えづらい。よって、

この原因は速度定数 　k  の変化を反映したものと考えられる。すなわち、Al組成が変わ

ることで Gaあるいは Al化学種の取り込まれやすさ（寿命τ (s) ）が変化したもの考え

られる。次節の CL測定による組成分布と表面拡散長の解析から、この考えを裏付ける

実験結果が得られている。また、取り込まれやすさの違いによって気相の拡散場がどの

ように変わるかは、4.4.3節において気相場の数値解析の結果と合わせて議論する。 

下地の台形 GaN自体はリッジ成長していないことを考慮すると、供給 Al組成ゼロ、

すなわち GaNについては、このサイズのストライプではリッジ成長はほとんど起こら

ないものと考えられる。GaNのリッジ成長は Hondaらによって報告されており3、本

実験よりも極めてサイズの大きい窓幅 500 µm／マスク幅 200 µmの系において 20 µm

という広い領域で観察されたものである（図 3-7）。この系においては、マスク幅も広

いために気相原料の横方向の拡散量も大きくリッジ成長は本研究と比べて非常に強い。

そして成長初期からのリッジ成長が積み重なり、(0001)面だけでなくそれ以外の微小な

ファセットが出現しているか、あるいはステップバンチングが起こっているようにも見

える。このために GaN層の膜厚はリッジ近傍における 3－5 µmの平坦な領域と、リッ

ジ部から遠ざかるほど減少する 20 µm程度の領域に分けられる複雑な分布を示してい

る（図 3-3における膜厚分布とは形状が異なっている）。しかし、この 20 µmという広

い範囲のリッジ成長は、GaN成長における気相の拡散長に相当するものが数十 µmの

オーダーであることを示唆している。そのため、本研究で用いた数 µmサイズのファ

セット構造では、GaNのリッジ成長が観察されなかったものと考えられる。 

また、図 3-4より、(0001)面の中央とリッジの膜厚比は成長温度に対してほとんど依
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存していないように思われる。図 3-6を見ても、(1-101)面におけるリッジ成長の大き

さは、成長温度にあまり依存していない。(3. 1)式に従えば、仮に 1040℃から 1100℃

に温度を増加しても、D (cm2/s)は 8 %しか増加しないので、拡散場の形を変えるほど

の違いが観察されなかったものと考えられる。 

 

図 3-7 窓幅 500 µm／マスク幅 200 µmの系におけるリッジ成長（断面 SEM像）3 

 

 

3.4 CL測定による組成分布の検討 

 3.3節ではファセット上でのAlGaN層の膜厚分布について検討を行った。その結果、

定性的には気相原料の拡散に伴う不均一な原料供給を反映した膜厚分布が得られた。実

際の成長においては、この気相の効果に加え、表面での化学種の輸送（表面拡散あるい

はマイグレーション）が寄与している。表面拡散の情報を抽出するためには、ファセッ

ト上での組成分布を検討する必要がある。この検討においてはサブ µm の範囲におけ

る組成情報を検出する必要があるため、一般的な組成同定手法である X 線回折等は適

当でない。2.4.2節でも述べたように、CLにおいては、キャリアの拡散長によって決ま

る 160 nm程度の比較的高い空間分解能が得られるため、本研究では CLを用いて組成

分布の同定を行った。 

4 Kにおいて CLスペクトルをファセット上の位置の関数として測定した。測定はサ

ンプルの上面から行った。成長温度 1070 ℃、TMA供給量 3.9 µmol/minで AlGaN薄

膜を作製した場合の CLスペクトルの分布を、図 3-8に示す。この試料は図 3-2に示し

た REM像と対応する。横軸は(0001)面の中央を原点としてファセット上の位置 dを取

り、縦軸は CL 発光強度、奥行きが発光エネルギーE  となっている。例えば、(0001)

Si sub. 

GaN 
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面上の d = －0.6 µmにおける CLスペクトルを抽出すると（図 3-9 (a)）、3.7 eV付近

に単一の鋭い発光ピークが観察された。4 Kにおいては自由励起子に比べて振動子強度

の強いドナー束縛励起子（Donor Bound Exciton；DBE）の発光が支配的であるため、

このピークも DBEによるものであると考えられる4。(0001)面 GaNに対しては、DBE

の束縛エネルギーは 29 meV程度であるが5、AlGaNに対しては、それよりやや大きい

程度と考えられる。これに対して、(1-101)面上の d = －1.8 µm における CLスペク

トルに着目すると（図 3-9 (b)）、3.5 eV付近の下地 GaNのバンド端発光の肩の他に、

(0001)面に比べブロードではあるが、3.85 eV付近にピークが観測された。この発光は、

(0001)面とは不純物等の取り込みが異なるために種類までは特定できないが6, 7、何らか

の束縛励起子によるピークであると考えられる。 

 

図 3-8 ファセット上での CLスペクトルの分布（at 4 K） 

成長温度：1070℃ 

TMA供給量：2.0 µmol/minのとき 
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図 3-9  CLスペクトル（a）(0001)面上、(b) (1-101)面上 

 

 禁制帯幅はこれらのピークよりも励起子の束縛エネルギーだけ大きいと考えられる

が、本研究では束縛エネルギー分の効果は無視し、バンド端近傍の情報を反映したピー

クとして、これらをまとめてバンド端発光とみなすこととした。エネルギーバンドギャ

ップ gE  は Al組成 x  の２次関数で近似的に表される。 

)2.3()1()1( LxbxxEExE AlNGaNg −−+−=  

b  をボーイングパラメータと呼ぶ。Wurtzite構造の AlxGa1-xNのΓ点における直接遷

移に関しては、b = 0.3－1.0 eVのボーイングパラメータが報告されている 8-12。89101112 

ここではこのほぼ中間の値であるb = 0.572 eVを採用し13、(2.2)式にも示したように以

下の式を用いた。 

)2.2(48.3228.2572.0)( 2 L++= xxeVEg  

本研究では CLピークエネルギー peakE を gE とみなし、組成に換算した。 

図 3-10 に、図 3-8 に示した CL スペクトル発光ピークの分布を、図 3-11 に式(2.2)

を用いて Al組成の分布に換算したものを示す。 

図 3-11に示したように、Al組成は(0001)面と両サイドの(1-101)面で大きく異なる。

これは、面の種類によって Alあるいは Gaの取り込みが異なることを示している。

AlGaN層の膜厚も、(0001)面の中央部で 77 nm、(1-101)面の中央部で 13 nm程度であ

るから、成長速度そのものも、面方位によって異なっている。全体としては、(0001)

面の Al組成が x～0.1であるのに比べ、(1-101)面のそれが x = 0.15－0.2 と高くなっ

ている。 
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また、同じ面内でも組成の分布が生じている。図 3-11から分かるように、(0001)面

については中央部に比べてリッジ部の Al組成が高くなっている。これは、化学種のマ

イグレーションによるものと考えられる。Al化学種の拡散長が十分短ければ、Al組成

の分布は Ga化学種のマイグレーションとして説明できる。すなわち、Ga化学種が

(0001)面上から Escapeして角から再蒸発、または(1-101)面上に向かって面間拡散を起

こしたものと考えられる（図 3-12）。 
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このモデルに従い、(0001)面上の Ga化学種の表面拡散長を導出するためには、以下

の２つの仮定に立つ必要がある。第１に Al化学種が動かないこと、第２に気相中で Ga

と Alの供給の分布が同じであることである。 

まず第１の仮定であるが、Al の表面拡散長についての具体的な数値の報告について

は現在のところなされていない。しかし、一般的な GaNの成長温度で得られる AlNあ

るいは高 Al組成 AlGaNのモフォロジーは粗悪であり、この事実から、Alの拡散長は

Gaのそれと比べて十分短いものとして議論されている14, 15。また、Fujimotoらは、AlN

の成長温度を変化させ、1400℃において原子レベルで平坦な AlNが得られたと報告し

ている16。この成長温度は、本論文の AlGaNの成長温度より 300℃程度高く、1040℃

～1100℃においては、Al の拡散長は短いものと推察される。本論文においてもこれら

の点を考慮し、Al化学種が動かないものと近似した。 

第２の仮定であるが、これを裏付ける他研究機関の報告は現在のところ存在しない。

逆に一旦はこの仮定を許容して表面拡散長を導出し、得られた拡散長が気相場の状態を

変えたときにどのように変化するか検討することで、この仮定の妥当性は明らかにされ

るものと思われる。４章において成長圧力を変化させ、気相の拡散場に操作を加えても

表面拡散長が変化しないという実験結果が得られている。この事実は、Al 組成の分布

が気相中の Al と Ga の異なる分布によるものではなく、表面に依存したプロセスであ

るという一つの証拠であると考えられる。この点については、４章で詳しく述べる。 

これらの仮定が成立するならば、Alの分布は気相原料の供給の様子そのものを表す。

この Al組成で Ga組成を規格化することで、Ga化学種が表面拡散によって動いた、そ

の変化分を知ることができる17。図 3-13 に(Ga 組成)／(Al 組成)の分布を示す。この分

布に、単一指数関数をフィッティングすることで、Ga の表面拡散長を求めることがで

きる。すなわち、 

)3.3()]/exp()/[exp( LLdLdBAY −+−=  

Yは(Ga組成)／(Al組成)、 d  はファセット上での位置、 L  は Ga化学種の表面拡散長、

A , Bは定数である。このうち、 A , B , Lをフィッティングパラメータとし、Gaの表面

拡散長を導出した。その結果、図 3-13に示すように、AlGaN(0001)面上において、L =0.53

±0.09 µmの Ga化学種の表面拡散長を得た。 
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図 3-12 Ga化学種 Escapeモデル  図 3-13 ファセット上でのGa/Al組成の分布 

 

 

同様にして、AlGaN薄膜の成長温度、TMA供給量を変化させて作製した試料につい

て、Al組成の分布、表面拡散長について評価を行った。図 3-14に、それぞれの条件下

で作製した試料の Al 組成の分布を示す。全体としては、面方位による取り込みの違い

を反映して(1-101)面の方が高 Al組成になっている。また図 3-11と同様に、(0001)面の

リッジ部で Al組成が高くなっており、図 3-12に示したモデルのように Gaが(0001)面

から Escapeしていく様子が示唆された。 

(1-101)面の Al組成分布は、左右のばらつきが大きいものの、TMA供給量が 3.9 

µmol/min 以下の試料と、7.8 µmol/minの試料でその様子が異なっている。TMA供給

量が 3.9 µmol/min以下では、Al組成はファセット上でほぼ均一、あるいは上部に向か

ってなだらかに増加している。組成分布のばらつきが大きいため、(1-101)面上の Gaの

動きを完全に追うことは難しいが、少なくとも(0001)面から Ga化学種が輸送されてい

ることはないようである。すなわち、TMA供給量 3.9 µmol/min以下の条件では、(0001)

面のリッジから Escapeした Ga化学種は、ファセット境界近傍から再蒸発したものと

考えられる（図 3-15a）。 

それに対し、TMA供給量の多い a-3)、b-3)、c-3)の３つの試料においては、(1-101)

面上の(0001)面との境界近傍において Al組成の減少が確認できる。これは、(0001)面

から(1-101)面へ Ga化学種が面間拡散することで、相対的に(1-101)面上部の Al組成が

低くなったものと推察される18。この場合においても、ファセット境界近傍からの Ga

化学種の再蒸発はなくなったわけではないであろう。すなわち、何らかの理由で(1-101)

Si sub. 
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面間拡散 
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面に Ga化学種が取り込まれやすくなったため、(0001)面から Escapeした Ga化学種

の一部が面間拡散を起こす方向に向かったものと考えられる（図 3-15(b)）。では、どの

ような理由で面間拡散が起こったのであろうか。 

面間拡散はマイグレーションする化学種の寿命の差から起こる。この寿命を決めてい

るプロセスには吸着と脱離が考えられる。化学種の寿命τ(s)は表面に吸着されるまでの

寿命τab(s)と脱離するまでの寿命τev(s)を用いて以下の式で表される。 

)4.3(111
L

evab τττ
+=  

(3.3)式から分かるように吸着・脱離の寿命の長さに隔たりがある場合、より短い方の寿

命が全体の寿命を決定する。(0001)面から(1-101)面への面間拡散が起こるためには、

(1-101)面の化学種の寿命τが(0001)面よりも短くなっているはずである。(1-101)面の

化学種の寿命が短くなる要因としては、Al組成の増大が考えられる。a-3)、 b-3)、c-3)

の試料において、(1-101)面の Al組成は x～0.3と高く、(0001)面との間には大きな Al

組成の差がある。すなわち、高 Al組成になると、Ga化学種の表面拡散長が短くなるこ

とが示唆される。 

以下の(0001)面上の Ga化学種の表面拡散長に対する検討によって、高 Al組成の表

面ほど拡散長が短くなることが示されている。これは、上記の示唆を裏付ける結果であ

る。このことから、高供給 Al組成の３つの試料における(0001)面と(1-101)面境界近傍

の Ga化学種の振る舞いは、Al組成の増大のために(1-101)面上の Gaの表面拡散長が

相対的に短くなり、(0001)面から(1-101)面への Gaの輸送が起こったものと考えること

ができる。 

 成長温度、TMA供給量を変化させて作製した試料についても、Ga Escapeモデルを

適用し、AlGaN(0001)面上の Gaの表面拡散長を導出した。表 3-3にエラーバーを含め

た拡散長の値を示す。図 3-16には、横軸に(0001)面の中央部（d = 0 µm）の Al組成を

とり、表面拡散長をプロットしたグラフを示す。図 3-16より、Gaの表面拡散長が Al

組成、成長温度に大きく依存していることが分かる。 

表面拡散長は成長温度が高いほど長くなった。これは、温度の上昇に伴い、Ga化学

種が表面でより大きな運動エネルギーを得たことを示している。この事実は、得られた

表面拡散長が脱離ではなく吸着に支配されていることを意味している。逆にもし脱離に

支配されているのならば、成長温度が増加するほど Ga化学種がエネルギーを得て表面
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から気相への脱離が起こりやすくなり、(3.3)式に示した脱離の寿命τev(s)が短くなり表

面拡散長が短くなったはずである。 

同じ III-V族化合物半導体であり、Gaを III族構成元素に持つ GaAsにおいて脱離、

吸着の双方で決まる拡散長が報告されている。TanakaらはV/III比の比較的小さい（As4

／Ga＝2.0～2.5）条件下でMBE成長を行い、RHEED振動を用いて GaAs(001)面と

(111)面上の表面拡散長の成長温度依存性を測定した。その結果、表面拡散長は成長温

度の上昇とともに短くなり、脱離に起因する拡散長が観測された19。これは、表面が

Asによって十分被覆されていないため、Gaの脱離が起こりやすく、脱離で決まる拡散

長が得られた例である。逆に、Yamaguchiらは、As4／Ga＝56の条件下で成長温度の

上昇とともに増加する吸着によって決まる拡散長を報告している20。これは、本研究の

意味する拡散長と同義である。このように、GaAsにおいては V/III比（As被覆率）が

表面拡散に大きな影響を与えている。 

MOVPE法とMBE法では平衡定数が異なるため、V/III比の絶対値は比較できない

が、V/III比の増減に対する V族元素の被覆率の傾向は同様であると推測される。窒化

物半導体のMOVPE成長においては、窒素の脱離を防ぐために GaAsのMOVPE成長

よりも大きい V/III比が一般的に用いられている。本研究の AlGaN成長における V/III

比は 6600～11000であり、実験結果からGaの吸着に起因した表面拡散長が得られた。

このことから、本章で用いた V/III比の範囲において成長表面は窒素原子に十分被覆さ

れており、Gaの脱離よりも吸着が起こりやすくなっているものと考えられる。 

また、図 3-16より、Al組成が高いほど Gaの表面拡散長は短くなることが分かった。

これは、Ga化学種が高 Al組成の表面に強く束縛されることを意味している。この事実

は、供給 Al組成の高いところで(1-101)面上の Gaの表面拡散長が短くなるという先に

述べた説を支持する結果である。図 3-16の結果に外挿すると、GaN上での Gaの表面

拡散長は AlGaN上の表面拡散長よりずっと長く、おそらく数 mのオーダーであるこ

とが示唆される。 
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図 3-15 TMA供給量と Ga化学種の輸送の概略 

 

 

表 3-3 各成長条件で成長した試料における AlGaN(0001)面上の Gaの表面拡散長 

     サンプル No. は図 3-14に準ずる 

SAMPLE L [µm] SAMPLE L [µm] SAMPLE L [µm]
a-1) 0.48±0.05 b-1) 0.63±0.15 c-1) 0.77±0.22
a-2) 0.39±0.05 b-2) 0.53±0.09 c-2) 0.70±0.13
a-3) 0.32±0.04 b-3) 0.47±0.04 c-3) 0.67±0.28  
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図 3-16 表面拡散長の Al組成依存性  図 3-17 表面拡散長の成長温度依存性 
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ただし、TMA供給量を変えたことで、実効的な V/III比が変わっていることに注意

しなければならない。TMA供給量が 1.2, 3.9, 7.8のとき、V/III比はそれぞれ 11000, 

8700, 6600と若干変化している。GaAsにおいては、吸着によって決まる拡散長の場合、

As圧力の減少（すなわち V/III比の減少）とともに長くなることが知られている21。GaN

についても、窒素被服率の低い表面において Ga化学取り込み頻度が減り、拡散長が長

くなるものと予測される。正確には GaAsとは表面構造が異なるため、同じ傾向が得ら

れるとは限らないが、V/III比に対しての依存性を別途検討し、Al組成の変化による効

果と切り分けを行う必要がある。この点を確認するためには、NH3供給量を変化させ

るなどして、同様の手法で拡散長を評価する必要があると考えられる。 

表面拡散長の成長温度依存性は、表面での Ga化学種の活性化エネルギー mE  を与え

る。 mE  は Ga化学種が表面での束縛を断ち、マイグレーションを起こすのに必要なエ

ネルギーであると考えられる。図 3-17にその結果を示す。実験結果から以下に示すよ

うに、 mE  は Al組成 xに大きく依存した。 

mE = 1.2±0.4 eV ( x = 0.05) 

mE = 1.8±0.6 eV ( x = 0.1) 

mE = 2.7±0.7 eV ( x = 0.15) 

 MOVPE法においてはこの種の活性化エネルギーについての報告はなく、MBEでは

わずかに報告がある。Liu らはMBEにおいて、Gaリッチの GaN(0001)面上における

Ga-N分子のマイグレーションエネルギーとして、 　　eVEm 25.045.1 ±=  という値を報

告している22。この結果は、本論文で得られた低 Al組成 )05.0( =x の AlGaN上におけ

る値とオーダーが一致している。Al組成の増加と共に mE  が増加したのは、高 Al組成

の表面において Ga化学種が動きにくくなっていることを示唆しており、高 Al組成ほ

ど拡散長が短くなっている実験事実と一致している。 
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3.5 まとめ 

本章では、成長温度、供給 Al組成を変化させて、ファセット上に AlGaN薄膜を作

製し、原料化学種の拡散現象がどのように変化するか議論した。成長には、大気圧横型

MOVPE装置を用いた。試料は(0001)面と(1-101)面で囲まれた台形の断面形状を有し

ており、各ファセット上での膜厚、組成分布について、成長条件を変化させて検討した。

その結果、成長温度、供給 Al組成に依存した気相中、あるいは表面における拡散現象

の変化が観察された。本論文で網羅できなかった V/III比に対する依存性については、

今後さらなる検討が必要である。以下に、それぞれの実験から得られた知見をまとめる。 

 

1) (0001)面の AlGaNの成長速度は、(1-101)面のそれと比べて 3.7－9.6倍程度大き

くなった。この(1-101)面に対する(0001)面の成長速度比（膜厚比）は、供給 Al

組成が高いほど、あるいは成長温度が高いほど減少する傾向にあった。これは、

c軸方向に対する<1-100>方向の成長速度が成長条件によって変化していること

を意味している。 

2) 全ての試料について、(0001)面のリッジ部と(1-101)面の上部ほど膜厚が厚いとい

うリッジ成長の傾向を得た。これは、マスク上部の気相原料が成長領域に向かっ

て横方向に拡散することで、２つのファセットの境界である角部に原料が集中し

たことによるものと考えられる。 

3) リッジ成長の強さは供給 Al組成に大きく依存した。すなわち、TMA供給量を増

加するにつれ、より強いリッジ成長が両ファセット上で観察されるようになった。

これは、Al組成の高い表面で化学種の取り込み速度が増加し（あるいは化学種

の寿命が短くなり）、気相の拡散場が変化してより不均一な原料供給が起こった

ことを示している。それに対し、リッジ成長の強さは成長温度にはほとんど依存

しなかった。 

4) 全ての試料において、(0001)面に比べて(1-101)面の Al組成が高い傾向が得られ

た。これはファセットの種類によって、Alあるいは Ga化学種の取り込みやすさ

が異なることを示唆している。 

5) 全ての試料において、(0001)面のリッジ部近傍ほど Al組成が高くなった。この

結果は、(0001)面上のエッジに向かって Ga化学種が表面拡散して Escapeし、
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エッジから再蒸発、あるいは(1-101)面へ面間拡散を起こすためであると考えられ

る。特に供給 Al組成の高い試料については、(0001)面との境界近傍の(1-101)面

において Al組成の低下が観察され、(0001)面から(1-101)面への Ga化学種の面

間拡散を示唆された。 

6) 5)に述べた Ga Escapeモデルに従い、AlGaN(0001)面上での Ga化学種の表面拡

散長を各条件の試料について導出した。その結果、成長条件に依存した 0.3－0.8 

mの表面拡散長を得た。得られた表面拡散長は 1040－1100℃の範囲では成長

温度が高いほど長くなり、Gaの吸着に支配されていることが分かった。また、

表面拡散長は Al組成が低いほど長くなることが明らかとなり、高 Al組成の表面

ほど Ga化学種の束縛が強くなることが示唆された。 

7) 表面拡散長の成長温度依存性より、(0001)面上での Ga化学種の活性化エネルギ

ーを得た。このエネルギーは Ga化学種が束縛を断ち切り、表面でマイグレーシ

ョンを起こすのに必要なエネルギーであると考えられる。活性化エネルギー mE  

は表面の Al組成 x  に大きく依存した； 

mE = 1.2±0.4 eV ( x = 0.05) 

mE = 1.8±0.6 eV ( x = 0.1) 

mE = 2.7±0.7 eV ( x = 0.15) 

Al組成の増加に伴う活性化エネルギーの増大は、Al組成の高い表面で Ga化学

種が動きにくくなっていることを示唆した。このことは、6)で述べた表面拡散

長から得られた結果と一致した。 
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第4章 減圧MOVPE法によるGaN／AlGaN

ストライプ構造の作製と気相場の数値解析 

4.1 はじめに 

３章では、大気圧MOVPE法における AlGaN薄膜のリッジ成長と組成分布の成長条

件依存性について検討を行った。その結果、気相中、表面での化学種の拡散が成長条件

に依存することが示された。しかし、いずれの条件で成長した場合もリッジ成長および

組成の不均一は残っており、デバイス作製のための基盤技術としては不十分と言わざる

を得ない。加えて、測定された膜厚、組成分布の結果は、気相場と表面拡散の両方の影

響を受けたものであり、両者の寄与は明らかになっていない。 

そこで、本章では減圧MOVPE法により、ファセット上に AlGaN薄膜を作製する際

の成長圧力を変化させ、その膜厚、組成分布について検討を行った。目的は２つある。

第１に、成長圧力を変えれば気相の拡散場に直接的な変化を起こせると期待されるため、

リッジ成長を抑制できる可能性があること。第２に、もし気相の不均一な供給が抑制で

きれば、純粋に表面拡散の影響だけを抽出できる可能性があること。これが可能ならば、

大気圧成長では明確にできなかった、(1-101)面上での Ga化学種の動きについても議論

が可能になると期待される。 

本章では上記の実験に加え、気相の拡散場の数値解析を行い、実験、計算の両面から、

気相場の振る舞いを明らかにする。 

 

4.2 試料構造と作製条件 

図 4-1 に試料構造を示す。基本的な試料構造は３章と同様であるが、減圧 MOVPE

装置を用いたため、その成長条件が異なる。300 Torrで作製した AlN中間層を介し、

(0001)面と(1-101)面で囲まれた台形状の GaNストライプを選択成長させた。(0001)面
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の幅は 3.2 µm、ストライプの高さは 2.6 µmであった。その上に、成長圧力を 100－500 

Torrで変化させて、AlGaNの薄膜を作製した。成長温度、原料供給量、成長圧力等の

成長条件の値を表 4-1に示す。表中に示した AlGaNの Al組成の値は、TMAの気相比

（供給モル比）である。2.3.2 節で述べたような装置の特性上、成長温度はパイロメー

ターの値を用いた。こうして作製した試料について、REM観察と CL測定を用いて、

膜厚、組成分布について検討を行った。 

 

 
図 4-1 試料構造 

 

表 4-1 成長条件 

AlN GaN Al0.21Ga0.79N（気相比）

TMA [µmol/min] 11.5 13.8
TMG [µmol/min] 73.6 52.6
NH3 [slm] 0.2 4.0 4.0
V/III ratio 780 2400 2700
Pressure [Torr] 300 300 100, 200, 300, 500

Temp. [oC] 1190 1090 1090
Process time [min] 15 45 10  

(111) Si subMask 

GaN 

AlGaN 

5µm 5µm 

<0001>GaN 

～2.6 µm 

～3.2 µm 

AlN中間層 

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

<11-20>GaN 
//<1-10>Si 
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4.3 REM観察による膜厚分布の検討 

図 4-2に最表面の AlGaN薄膜を 200 Torrで作製したときの断面 REM像を示す。

REM像のコントラストから、Topの(0001)面および両斜面の(1-101)面上に、AlGaN／

GaNヘテロ構造が形成されたことが分かる。この試料において、(0001)面の中央部の

膜厚は 265 nm、(1-101)面中央部の膜厚が 38 nm程度であった。 

それぞれの試料について、断面 REM 観察を用いて、AlGaN の膜厚をファセット上

の位置の関数として測定した。図 4-3 (a)、図 4-4(a)に(0001)面上の膜厚分布を、図 4-3 

(b)、図 4-4(b)に(1-101)面上の膜厚分布を示す。図 4-4 は、リッジ成長の程度を比較し

やすいように、図 4-3の縦軸（膜厚）を各ファセット上の最大膜厚によって規格化した

ものである。図 4-3、図 4-4は、それぞれの図の上部に示した模式図のように、(0001)

面については横軸の Position の原点を面の中央に取り、(1-101)面については最上部を

原点にとり、それぞれの面にそって軸をとった。 

まず、膜厚の絶対値に注目すると、大気圧の結果と同様に、(1-101)面より(0001)面の

成長速度が大きくなっていることが分かる。面間の成長速度を比較するために(0001)

面の中央部と(1-101)面の中央（d = 1.6 µm）の膜厚比を取ったものを表 4-2に示す。

(1-101)面に対する(0001)面の膜厚比は 6.6～13倍であり、これは大気圧成長で得られた

値（表 3-2）と同程度か、やや大きい値となっている。やや大きくなった原因としては、

V/III比の影響が考えられる。３章の大気圧における実験条件のV/III比は 6600～11000

であるのに対し、本章の実験における V/III 比は 2700 とやや低い。一般的に V/III 比

が小さいほど c軸方向の<1-100>方向に対する相対的な成長速度は大きくなることが知

られている1。そのため、c軸方向の相対的な成長速度が大気圧成長の結果と比べて大き

くなったものと考えられる。 

また、膜厚比は成長圧力を高くするにつれて増加した。特に、500 Torr においては

(0001)面の膜厚が(1-101)面の 13倍と非常に大きくなっている。この原因は、実効的な

Al組成の違いに起因しているものと考えられる。一般に成長圧力が低いほど、TMAと

NH3の気相反応（成長に寄与しない反応）が抑制され、高 Al組成の膜が得られる。4.5

節の実験において、(0001)面上で同程度の Al組成を得るために、500 Torrにおいては

300 Torrの 3倍程度の供給 Alモル分率を必要としており、本節の実験において、500 

Torrの試料の Al組成が 300 Torrの 1/3程度になっていると推察される。3.3節で述べ
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たように、低 Al組成の試料ほど(1-101)面に対する(0001)面の膜厚比は大きくなるため、

気相反応が多く、実効的な Al組成の低い 500 Torrの試料において 13倍という高い膜

厚比が得られたものと考えられる。 

次に、各圧力で成長した試料の膜厚分布について議論する。300 Torr、500 Torrで作

製した試料において、大気圧MOVPE法における実験結果と同様に（3.3節）強いリッ

ジ成長が観察された。すなわち(0001)面と(1-101)面の境界付近に気相原料が集中し、そ

の近傍での成長速度が速くなっているものと考えられる。また、500 Torrの場合には、

(1-101)面の下部でも膜厚の厚い領域があることが分かる。 

 次に 200 Torrにおいては、リッジ成長の傾向は確認されるものの、300 Torrや 500 

Torrと比べるとリッジ成長が弱められていることが確認された。この傾向は(0001)面、

(1-101)面の両ファセット上で起こっている。さらに 100 Torrにおいては、いずれのフ

ァセットにおいてもリッジ成長は確認されなかった。以上の結果は成長圧力の低下に伴

い、リッジ成長が抑制されることを示唆している。 

さらに、500 Torrの試料と３章の大気圧MOVPEの結果と比較を行う。大気圧

MOVPE法の実験において、500 Torrの試料に供給 Al組成、成長温度が近い条件の膜

厚分布は、図 3-4、図 3-6の c-2)の結果（TMA供給量：3.9 µmol/min、成長温度 1100 oC）

である。図 4-4(a)と図 3-4 c-2)の(0001)面のリッジ成長を比較すると、500 Torrにおい

て(0001)面の中央部がリッジ部の 3－4%程度薄いのに対し、760 Torrにおいては 5%程

度とやや強いリッジ成長が観察された。大気圧成長と減圧成長の結果は V/III比が異な

るために単純な比較はできないものの、やはり成長圧力の低下とともにリッジ成長が抑

制されることが示唆された。この圧力の低下に伴うリッジ成長の顕著な抑制は、気相に

おける拡散場の変化によるものと考えられる。この点について詳しく考察するために、

次節において有限要素法を用いた気相の拡散場の数値解析を行った。 
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図 4-2 断面 REM像（成長圧力 200 Torr） 
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図 4-3 ファセット上での膜厚分布 (a)(0001)面上、(b)(1-101)面上 
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表 4-2 (0001)面と(1-101)面の中央部の膜厚比 

成長圧力　p (Torr) 膜厚比

100 259/39.5 = 6.6

200 266/37.0 = 7.2

300 233/32.5 = 7.2

500 278/21.5 = 13  
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図 4-4 ファセット上での膜厚分布（縦軸を規格化） (a) (0001)面上、(b) (1-101)面上 
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4.4 気相中の拡散現象の数値解析 

4.4.1 成長圧力が気相場に与える影響 

MOVPE法は、基板上に反応ガスを流して成長を行う方法である。流体力学の観点か

ら、基板表面の流速は気体の粘性によりゼロになり、基板の近傍では流速の遅い領域（速

度境界層とよぶ）が形成される。境界層の外側は一定の流速 0U  を持っている。境界層

の流速はなめらかに外側の流速に漸近していくので、厳密にはどこが速度境界層かは決

めることができないが、 099.0 UU = となる点を境界層の高さδ  とするなど、いくつか

の手法で速度境界層の高さが決められている2, 3。 

この境界層の内部では、原料化学種は拡散によって基板表面に供給される。基板表面

では原料化学種が消費され、その濃度が小さくなる。すなわち、基板から十分離れた場

所と基板表面の間には原料の濃度差（分圧差）が生じ、これが拡散の駆動力となる。 

4.3節で観察されたリッジ成長の起源を明らかにするために、有限要素法を用い、こ

の拡散場において２次元の拡散方程式を解いた。計算領域と境界条件のモデルを図 4-5

に示す。計算領域の上端の 　z = 100 µmに、一定の原料濃度 0C  をおいた。、計算領域の

高さは、境界層の高さδ  より小さく、有限要素のドメインサイズより十分大きくなる

ように選んだ。計算領域は、両サイドの境界に対して鏡映対称性を有する。例えば 5=x  

を軸として計算領域に鏡映操作を施せば、図 4-2と同じ台形状のファセット構造が浮か

び上がる。この対称性を利用し、水平方向に対してはゼロ-フラックス境界条件

（zero-flux boundary condition）を適用した。すなわち、 

)1.4(0
5,0

L=
= 　xdx

dC  

ファセット表面（固相-気相界面）においては、表面原料濃度Cs  は速度定数 k  を用い

て次のように書ける 2。 

)2.4(LSC
D
k

dr
dC

=
⊥

 

Dは拡散係数、 ⊥r  はファセット表面に垂直な方向の長さを表す。速度定数 k  はファ

セットによって異なり、(0001)面上、(1-101)面上、マスク上でそれぞれ、 MFC kkk 　　 ,,  

とおいた。ファセット間での異なる成長速度は、この速度定数 k  の大きさの違いを用



 
 
76

いて表現される。マスク表面は、非常に成長速度の遅いファセットとみなす。すなわち、 

)3.4(LMFC kkk >>>  

表 4-2に示したように、(0001)面の成長速度は(1-101)面の 7倍程度であるから、 Ck と Fk

の間の関係もそのようにおいた。（ここでは、 MFC kkk 1007 == とした。 Mk の大きさ

の妥当性は 4.4.4節で議論する）このとき、成長速度G  は次のように表される。 

 )4.4(LSkCG =  

すなわち、ファセット表面での濃度分布を知ることができれば、成長速度分布を知るこ

とができる。 

 数値解析の結果は、 kD /  の関数によって表されることが分かった。式(3. 1)にも示

したように、拡散係数D  と成長圧力 p  、成長温度T  には以下のような関係がある。 

 )1.3(
7.1

L

















=

ref

ref
ref T

T
p

p
DD  

ここで、 refT = 300 K 、 refp = 760 Torrにおける refD  の値は TMA、TMGそれぞれに

ついて、0.40, 0.39 cm2/sである4。式(3. 1)によれば、拡散係数D  は成長圧力 p  に反

比例する。すなわち、 kD /  の関数としての数値解析結果は、圧力に反比例した結果と

して解釈できるはずである。 

 図 4-6に CkD / = 10-4－101 µm に対する、各ファセット表面上の濃度分布を示す。図

4-6(a)の(0001)面上の濃度分布については、図 4-4 の膜厚分布との比較が容易なように

横軸の原点に対して折り返して結果を表示した。図 4-6(a)の(0001)面上においては、濃

度は中央部よりリッジ部の方が大きくなっており、これまでに観察されてきたリッジ成

長の形状と一致している。図 4-6(b)の(1-101)面上においては、(0001)面との境界に近い

部分でリッジ成長が起こっており、この点も膜厚分布から得られた結果と同じ傾向であ

る。(1-101)面の裾における濃度分布については、 CkD / の値によってその様子が異なる。

≤CkD /  10-3 µm においては、(1-101)面の裾ほど濃度分布は小さくなっているが、

≥CkD /  10-2 µm においては、(1-101)面の裾において、濃度の高い領域が存在する。

後者の(1-101)面の裾におけるリッジ成長は、図 4-4(b)の 500 Torrにおける膜厚分布に

おいて観察されている。 

 CkD / に対する依存性に着目すると、(0001)面上、および(1-101)面の上部のリッジ成

長については、 CkD /  の増加と共に抑制されていることが分かる。これは圧力が低く

なるほどリッジ成長が抑制されることに対応し、膜厚分布の結果と傾向が一致している。
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(1-101)面の裾におけるリッジ成長は、 CkD / ＝10-2－10-1 µmで最も強く、それ以上で

は CkD /  の増加と共に抑制されている。 

図 4-4と図 4-6のリッジ成長の強さを比較すると、300 Torrと 500 Torrの膜厚分布

の結果は、 CkD / = 100 µm よりリッジ成長が弱く、 CkD / = 101 µm よりリッジ成長が

強いことが分かる。また、100 Torrの結果は CkD / = 101 µmと同程度かそれ以上であ

ると考えられる。 

 

 
図 4-5 計算領域と境界条件の概略（ ⊥f  は(1-101)面に垂直な方向の長さ、単位はµm） 



 
 
78

 

0.4

0.6

0.8

1

0.4

0.6

0.8

1

D/kC = 10-4 µm

D/kC = 10-3 µm

0.4

0.6

0.8

1

D/kC = 10-2 µm

0.4

0.6

0.8

1

D/kC = 10-1 µm

0.4

0.6

0.8

1

D/kC = 100 µm

C
on

ce
nt

ra
tio

n 
(a

. u
.)

0.4

0.6

0.8

1

-1 -0.5 0 0.5 1

D/kC = 101 µm

Position d (µm)

Center

Ridge

0.2

0.6

1

0.2

0.6

1

0.2

0.6

1

0.2

0.6

1

0.2

0.6

1

0.2

0.6

1

0 1 2 3

Position d (µm)

D/kC = 10-4 µm

D/kC = 10-3 µm

D/kC = 10-2 µm

D/kC = 10-1 µm

D/kC = 100 µm

D/kC = 101 µm

C
on

ce
nt

ra
tio

n 
(a

. u
.)

Min
Top

Bottom

 
図 4-6 D/kに対する各ファセット表面の濃度分布 (a)(0001)面上、(b)(1-101)面上 
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図 4-7 D/k の関数として表された各ファセット上の濃度比（表記は図 4-6に準ずる） 
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 成長圧力の効果について詳細に検討するために、図 4-7にリッジ成長の強さを CkD /  

の関数として示す。このリッジ成長の強さは、各ファセット上の最小の原料濃度でリッ

ジの濃度を規格化したもので表現している。すなわち(0001)面においては、図 4-6(a)の

Ridge と Center の濃度比をとり、(1-101)面については図 4-6(b)の Top、Bottom の濃

度を Min の濃度で規格化した値をとった。これらの値が１に近づくほど、リッジ成長

は弱められることを意味する。また、図 4-8に気相中の濃度分布のマッピングの結果を、

CkD / の関数として示す。 

 図 4-7 が示すように、リッジ成長の強度は CkD /  の値、すなわち成長圧力に大きく

依存する。図 4-7は CkD /  に対して、おおよそ３つの成長モードに分けられる。 

I) CkD / <10-3 µm のとき 

 このモードにおいては、(0001)面上のリッジ成長の強さは CkD /  の値に依存

しない。この事実は、図 4-8の CkD / =10-4 µm と CkD / =10-3 µm の気相の濃度

分布を比べたとき、ほとんど変化がないことに対応している。また、このモー

ドでは、(1-101)面の Bottomでのリッジ成長は起こっていない。 

II) 10-3< CkD / <100 µm のとき 

このモードにおいては、(1-101)面の Bottomのリッジ成長が強調される。図

4-8の CkD / =10-3－10-1 µm の濃度分布に注目すると、 CkD /  の増加と共に等

濃度線が(1-101)面に沿うような形に変化していく。原料は等濃度線に垂直に入

射するので、マスク上部にあった原料が、 CkD / の増加と共に(1-101)面へ輸送

されるようになることが分かる。図 4-7に示されるように、(0001)面上のリッ

ジ成長は CkD /  の増加と共に徐々に弱められていく。 

III) CkD / >100 µm のとき 

 両ファセット上でのリッジ成長は、 CkD /  の増加と共に弱められ、

≥CkD / 101 µm では、ほとんどリッジ成長は起こらない。図 4-8の CkD / =100 

µm のとき、等濃度線の形は、ファセットの形状に沿うようになる。これは、

原料がファセット上により均一に供給されるようになっていることを意味し

ている。 

 前述したように、拡散係数D  は成長圧力 p  に反比例する。つまり、圧力を 500 Torr

から 100 Torrに下げたことで CkD /  の値が増加し、数値解析の結果が示すように、リ

ッジ成長が抑制される方向に気相場が変化したものと考えられる。図 4-4の膜厚分布か
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ら得られた結果は、上記のモード II)からモード III)への移行し、リッジ成長が徐々に

抑制される過程を見ているものと考えられる。 

 もう少し、この CkD /  というパラメータについて考えてみる。 CkD /  はこれまで述

べてきたように、長さの次元を持つ。この CkD /  は気相中の特性長（いわゆる拡散長）

に相当するとみなせる。すなわち、 CkD /  の値がファセットの幅と同程度あるいはそ

れ以上になると十分均一な原料供給が起こり、リッジ成長が抑制されたものと考えられ

る。 

 

4.4.2 成長雰囲気が気相場に与える影響 

 CkD /  の値によって拡散現象が決まる点を別の角度から検証する。拡散係数Dは成

長圧力だけでなく、拡散媒質の種類に大きく依存する。例えば水素雰囲気と窒素雰囲気

における TMGの拡散係数を比べた場合、水素中では窒素中の約 3.5倍である5。すなわ

ち、雰囲気ガスに窒素を混合することで CkD /  の値が小さくなり、リッジ成長が強調

されると予想される。 

図 4-9、図 4-10に 300 Torrに水素雰囲気、水素：窒素＝3：1の混合雰囲気で成長し

た AlGaN薄膜の膜厚分布を示す。拡散係数が窒素の混合割合に対して線形に変化する

と考えると、混合雰囲気中の拡散係数は水素雰囲気の 0.82 倍となる。比較に用いた水

素雰囲気の膜厚分布は、図 4-3、図 4-4の 300 Torrにおける結果である。図 4-10は図

4-9 の膜厚を規格化したものである。図 4-9 において、混合雰囲気で成長した AlGaN

層の方がより厚膜になっている。(0001)面の中央部で比較すると水素雰囲気の 1.5倍程

度の成長速度となっている。これは、雰囲気中の水素分圧が低下したことで、水素によ

る AlGaN薄膜のエッチング効果が抑制されたためであると考えられる。 

図4-10において、両者のリッジ成長の強さを比較する。水素雰囲気においては、(0001)

面上のリッジに比べ中央部の膜厚が 4 ％程度薄い。それに対し、混合雰囲気では 5% 程

度とやや強いリッジ成長が観察された。(1-101)面上においても、水素雰囲気において、

最も薄い部分が厚い上部の膜厚より 30 %程度薄いのに対し、混合雰囲気中では 40 %程

度と、やはりリッジ成長が強調される結果となった。さらに、水素窒素混合雰囲気にお

いては、(1-101)面の裾におけるリッジ成長がより顕著に観察された。すなわち、窒素

を混合することで拡散係数 D が小さくなり、気相中の特性長が短くなる方向に（図 4-7
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の左の方向に）気相場が移行して Bottomのリッジ成長が現れたものと考えられる。こ

れは前述した予測通りの結果であり、 CkD /  がリッジ成長を支配していることを証明

する結果である。 
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図 4-9 水素：窒素＝3：1混合雰囲気と水素雰囲気のAlGaN層の膜厚分布（at 300 Torr） 
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図 4-10 水素：窒素＝3：1混合雰囲気と水素雰囲気のAlGaN層の膜厚分布（at 300 Torr） 

(a) (0001)面上、(b)(1-101)面上 （図 4-9の膜厚を規格化） 
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4.4.3 Al組成が気相場に与える影響 

 3.3節において、高 Al組成の AlGaNほど強いリッジ成長が起こるという結果が得ら

れた。これは、 kD /  のうち、表面での速度定数 k  の値の変化を意味している。この

ことを確かめるために、大気圧MOVPE法で成長した AlGaN薄膜の膜厚分布（図 3-3、

3-5）と数値解析結果を照合し、D/kC、D/kFの値を決定した。実験による膜厚分布と数

値解析結果を照合したグラフを図 4-11に示す。適切に D/kC、D/kFの大きさを選ぶこと

で、実験の膜厚分布と良く一致した成長速度分布が数値解析から一意に得られることが

分かった。この結果から D/kC、D/kFの値を決定し、Al組成の関数としてプロットした

結果を図 4-12に示す。横軸の Al組成は CLピークエネルギーから決定した（図 3-13 参

照）。 

 D/k の値は Al組成に大きく依存した。(0001)面上では Al組成 X = 0.1 以下において

Al組成の減少と共に D/kC の値が急激に増加し、X = 0.05に対しては 4 µm程度であっ

った。X = 0.1以上では、D/kC の値は 1.5 µm以下でほぼ一定となる。成長温度の異な

るデータを同一のグラフに載せているが、3.3節でも述べたように 1040 ℃と 1100 ℃

で Dの値は 8 %程度しか違わないので、Dの値はほぼ同一と考えて良い。速度定数 k

の増加は、反応種が表面により取り込まれやすくなっていることを意味しており、3.4

節の実験から示唆された高 Al組成の表面ほど Ga化学種の束縛は強くなる事実と一致

する。グラフに対し外挿を施すと、X = 0すなわち GaNに対する D/kCの値は 10 µm程

度であると予測される。この事実は、(0001)面の幅が 2.5 µm程度の下地の台形 GaNに

おいてリッジ成長が起こっていない事実と一致する。 

 それに対して、(1-101)面上では(0001)面と同様に Al組成の増加に伴う D/kFの減少が

観察された。しかし、X = 0.1以上においても D/kF が大きく減少している点が(0001)

面上と異なる。これはファセットの種類によって、Al組成に対する表面反応の変化が

異なることを示唆している。しかし 3章でも述べたように、この実験においては TMA

供給量を変化させることで Al組成を変化させているため、V/III比の変化の影響も含ま

れている点を考慮する必要がある。D/kに対する Al組成の効果と V/III比の影響を切

り離して議論するためには、Al組成と V/III比を独立に変化させた試料を作製し、膜厚

分布と D/kの値について別途検討を行う必要がある。 
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図 4-11 膜厚分布と数値解析の照合と D/kの値（左：(0001)面上、右：(1-101)面上） 

（実験データは大気圧MOVPE法の膜厚分布 ※図 3-3、3-5参照） 
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図 4-11 膜厚分布と数値解析の照合と D/kの値（左：(0001)面上、右：(1-101)面上） 

（前項の続き） 
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図 4-11 膜厚分布と数値解析の照合と D/kの値（左：(0001)面上、右：(1-101)面上） 

（前項の続き） 
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4.4.4 マスク上の付着係数が気相場に与える影響 

 次に、マスク上の付着係数、マスク幅等の形状が混晶薄膜の膜厚分布に与える影響に

ついて考察する。気相場の数値解析は、それぞれのファセットにおける膜厚分布の起源

をよく説明している。しかし実験においては、(1-101)面の Bottomにおけるリッジ成長

は観察される場合とそうでない場合がある。大気圧成長の結果においては、Bottomの

リッジ成長は全く確認されていない（図 3-6）。逆に減圧成長の結果においては、Bottom

のリッジ成長は比較的はっきりと観察されている（図 4-4(b)、図 4-10(b)）。4.4.1 節で

述べたように、(1-101)面の Bottomのリッジ成長は、マスク表面近傍の気相原料の拡散

輸送によって引き起こされる。すなわち、マスク上の付着係数（成長速度、選択性）が

Bottomのリッジ成長の大きさを決めているものと予想される。 

 マスク上の成長速度は他のファセットと同様に、速度定数 kを用いて表現した。4.4.1

節においてはファセット間の速度定数 kの比率を固定し、D/kの値を変化させたときの

気相場の様子について議論した。具体的には(0001)面、(1-101)面、マスク上の速度定数

をそれぞれ kC、kF、kMとおき、kC = 7kF = 100kMという比率を実験におけるファセッ

ト間（あるいはファセット-マスク間）の成長速度差を参考にして仮定した。実験条件

によってこの kMの相対値が変われば、Bottom のリッジ成長の形状は変化するものと

予想される。 

 図 4-13に、D/kC ＝1 µmの条件で kMの値を変化させた場合の(0001)面、(1-101)面

上の気相原料の濃度分布の結果を示す。(0001)面上の原料濃度は、kM の値を小さくす

るにつれ（kC = 5kM → 1000kM）、若干大きくなる。これは、kMの大きいときはマス

クに取られていた原料が、kMが小さくなると(0001)面に輸送されることによる。(0001)

面上のリッジ成長の形状そのものは、kM の値に大きくは依存しないようである。これ

は、(0001)面のリッジ成長が D/kCの大きさによって決まる現象であることを意味して

いる。 

 (1-101)面上の原料濃度も、(0001)面上と同様に kMの値を小さくするにつれて大きく

なる。(1-101)面の場合は(0001)面と異なり、マスクと境界を接しているため、マスクと

の間で気相原料の輸送が起こりやすく、濃度分布は kMの大きさによって大きく変化し

ている。 
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図 4-13 マスク上の速度定数 kMの大きさに対する各ファセット表面での濃度分布 

(a) (0001)面上、(b)(1-101)面上 （D/kC = 1 µmのとき） 
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I)  kM > kF のとき 

図 4-13において、kC = 7kF = 5kM の場合に相当する。(1-101)面上よりも、マスク

上の多結晶の成長速度が大きい、選択性の悪い条件である。この場合、(1-101)面上

の気相原料がマスク上に輸送されるため、(1-101)面の Bottomでのリッジ成長は起

こらない。逆に、(1-101)面裾の膜厚が薄くなる。 

II) kM < kF のとき 

kMの減少は、選択性の向上を意味する。kMの減少と共に、(1-101)面 Bottomのリ

ッジ成長が強調される。これはマスク上の気相原料が(1-101)面に向かって輸送され

るために起こる。この原料輸送に伴い、(1-101)面全体の濃度分布はならされより均

一に近づく。 

 

 このように、マスク上の速度定数 kMは(1-101)面の Bottomのリッジ成長に大きな影

響を及ぼすことが分かる。この速度定数 kMは言い換えればマスク上の付着係数を反映

していると考えて良い。実験結果を振り返ってみると、大気圧MOVPEの結果（図 3-6）

においては Bottomのリッジ成長は見られず、モード I)に属しているかあるいは kMと

kFの大きさがほとんど同じであると考えられる。逆に減圧成長の結果（図 4-4(b)、図

4-10(b)）は、僅かではあるが Bottomのリッジ成長を示しており、モード II)に属する。

すなわち、減圧成長の結果の方がマスク上の AlGaNの付着係数が小さく選択性が向上

していることが示唆される。では、両者の間の付着係数の違いの起源は何であろうか？ 

 大気圧成長と減圧成長の大きな実験条件の違いは、AlGaN薄膜の成長圧力、V/III比、

成長速度、中間層 AlNの成長条件が挙げられる。マスク上の付着係数に変化を与えた

のはこの中のいずれかであると考えられる。 

第１に、成長圧力は大気圧の実験が 760 Torrであるのに対し、減圧が 100－500 Torr

である。このうち、200－500 Torrで(1-101)面の Bottomのリッジ成長が観察されてお

り、500 Torrでそれが最も顕著であった。それにもかかわらず、760 Torrにおいて（Al

組成、成長温度の異なる）いかなる条件でも、Bottomのリッジ成長が観察されない。

これは単純に AlGaNの成長圧力が原因であるとは考えづらい。成長圧力は、4.4.1節

でも述べたように拡散係数 Dに反比例するが、マスク上の付着係数を変化させる要因

にはならないと考えられる。 

 第２に、AlGaN薄膜の V/III比であるが、大気圧の実験（３章）が 6600－11000で
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あるのに対し、減圧の実験（４章）が 2700とやや低い。一般に高 V/III比の方が c軸

に比べてファセット方向（<1-100>方向）の成長速度が大きく、kFが大きくなる 1。す

なわち、高 V/III比の方がマスク上に比べ、(1-101)面上の速度定数も大きくなるわけだ

から、相対的には kMは小さくなると言える。しかし、実験結果は高 V/III比の大気圧

の結果ほど Bottomのリッジ成長が見られず、kMが大きくなっていることが示唆され

る。これは、逆の結果であり、V/III比を要因として考えることは難しい。しかし、V/III

比によって、直接的にマスク上の付着係数が変化することもあり得ない訳ではないので、

さらなる検討は必要である。 

 第３に成長速度の違いを挙げた。成長圧力以外の AlGaN作製条件が最も近い大気圧

成長の 1100℃、TMA供給量 3.9 µmol/minの試料（図 3-3 c-2））と減圧成長の試料（図

4-3(a)）の(0001)面中央での AlGaNの成長速度を比較すると、大気圧成長では 20.7Å

/secであるのに対し、減圧成長では 3.9－4.6Å/secと大きく異なる。成長速度が小さい

方が、相対的に H2によるエッチング効果が大きく、その結果、マスク上の付着係数が

実効的に小さくなるものと考えられる。この考えに立てば、成長速度の小さい減圧成長

のマスク上の速度定数が小さくなり、Bottomのリッジ成長が現れたと説明することが

できる。 

 第４に中間層 AlNの成長条件の違いを挙げた。AlNは選択性が悪く、マスク上にも

多くの多結晶が堆積する。すなわち、AlGaN成長時の選択性とは、SiO2上の付着係数

ではなく、SiO2を覆う多結晶 AlNの表面状態が決めている可能性が高い。大気圧成長

で用いている中間層 AlNは 760 Torr、V/III比 14000であるのに対し（表 3-1）、減圧

成長における中間層は 300 Torr、V/III比 780と大きく異なる。このように中間層の条

件を変えているのは、装置構成の違いに伴い反応炉内の温度プロファイル等が異なり、

TMAと NH3の中間反応プロセスが異なるために最適な中間層の条件が異なることに

よる6。この条件の違いがマスク上の多結晶 AlNの表面状態を変えていることは十分に

あり得る。この点を確かめるために、断面 REMにより、マスク上の多結晶 AlNの形

状を比較した。図 4-14にマスク上の断面 REMを示す。(a)が大気圧成長、(b)が減圧成

長におけるマスク上の多結晶の断面構造である。ともに SiO2上に凹凸に富んだ多結晶

AlNが成長し、その上に厚さ 50nm程度のコラム状の GaN／AlGaN多結晶が析出して

いる。AlNの膜厚に違いがあるものの、マスク上での多結晶 AlNの形状の違いは両者

の間に見られない。断面REM像の結果から判断する限り、中間層の成長条件の違いは、
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マスク上の表面状態にそれほど影響していないように思われる。 

 

 

 

図 4-14 マスク上の多結晶の断面 REM像 

(a) 大気圧成長（AlN中間層 at 760 Torr, V/III比；14000） 

(b) 減圧成長（AlN中間層 at 300 Torr, V/III比；780） 

100 nm 

AlN 

SiO2 

Si 

(b) AlN at 760 Torr  

100 nm 

AlN 

SiO2 

Si 

(a) AlN at 300 Torr  

GaN/AlGaN 

GaN/AlGaN 



 
 
92

 以上の考察、検討より、第３に挙げた成長速度の違いがマスク上の実効的な付着係数

の違いを生み、大気圧成長と減圧成長で(1-101)面 Bottomのリッジ成長の違いを引き起

こしているものと考えられる。しかし、第２に挙げた V/III比のマスク上の付着係数に

及ぼす影響についてはさらなる検討が必要であり、第４に挙げたマスク上多結晶の表面

構造の違いに対しては、AFM 等の３次元的な測定と併せたより詳細な議論が必要であ

る。 

 

 

4.5 CL測定による組成分布の検討 

 4.3、4.4.1節より、気相中の拡散に対する圧力の効果は明らかになったものの、成長

圧力が表面拡散に及ぼす効果は明らかになっていない。加えて 100 Torrのほぼ均一な

膜厚の下で Al 組成の分布の情報が分かれば、気相不均一の影響の少ない状況下で、純

粋に表面拡散の効果のみを抽出できるものと考えられる。そこで、本節では 3.4節と同

様の CLによる評価手法を用い、圧力が組成分布、表面拡散長にどのように影響を及ぼ

すかについて検討を行う。 

 この実験を行う上で注意すべきことは、3.4 節の結果が示すように、Ga 化学種の表

面拡散長は Al 組成に大きく依存するという点である。成長圧力を低くすると TMA と

NH3の中間反応が抑制され、同じ Al供給モル分率で成長した場合、高 Al組成の AlGaN

が得られる7。この効果による表面拡散長の変化と圧力の効果は分離して議論する必要

がある。 

そこで本節の実験においては、表 4-1の成長条件の AlGaN層の TMA供給量を成長

圧力ごとに適切に変化させ、(0001)面上の平均 Al組成が 13.0≈x  となるような試料を

作製し、比較を行った。平均 Al 組成の評価方法としては、マクロな表面 CL スペクト

ルを用いた。それぞれの試料の、4 Kでの CLスペクトルの結果を図 4-15に示す。 

全ての試料の CLスペクトルにおいて、310 nm付近に(1-101)面からのバンド端発光

と、328nm 付近に(0001)面からのバンド端発光が観察された。(0001)面のバンド端発

光ピークから、それぞれの試料の Al 組成を見積もった。表 4-3 に供給した TMA の気

相比と得られた試料の(0001)面上の Al 組成の関係を示す。ここで TMA の気相比は

TMA／（TMA＋TMG）の供給モル分率を表しており、前述したように TMAの供給量
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を変えることだけで制御した。表 4-3 に示したように、(0001)面上で ≈x 0.13 の Al 組

成を有する AlGaN薄膜を各圧力で成長させた。 

次に、ファセットの各位置における CL スペクトルのピークエネルギーから、Al 組

成の分布を見積もった。異なる成長圧力で成長した試料の Al 組成の分布の結果を図

4-16 に示す。全ての試料において、大気圧成長と同様に不均一な組成分布が観察され

た。膜厚の均一な 100 Torrの試料においてさえ、組成の分布は均一ではなかった。 

全ての場合において、(0001)面のリッジ付近で Al組成は高く、(1-101)面の上部で Al

組成の低下が観察された。この結果は、Ga化学種が表面拡散し、(0001)面から(1-101)

面へ面間拡散を起こしていることを示唆している。これは、大気圧成長と同等の結果で

ある。 
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図 4-15 表面 CLスペクトル（at 4 K） 

 

成長圧力 (Torr) TMAの気相比 Al組成

100 0.169 0.138

200 0.183 0.130

300 0.240 0.131

500 0.720 0.132

表 4-3 各試料の Al組成 
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そこで、図 3-12の Ga Escapeモデルに従い、AlGaN(0001)面上の Ga化学種の表面

拡散長を見積もった（図 4-17）。組成分布は、大気圧の結果と同様に Ga Escapeモデル

によって精度良くフィッティングできることが分かった。複数のサンプルについて測定

を行った結果を図 4-19に示す。導出された表面拡散長は全て 0.7 µm程度で、成長圧力

にはほとんど依存しなかった。大気圧成長で得られた表面拡散長の結果と比較するため

に、図 3-16を用いて内挿を行うことで 1090℃、 x = 0.13における 760 Torrの表面拡

散長を求めると、0.62 µmという本実験と非常に近い値が得られた（図 4-18）。この結

果も図 4-19 の中に併せて示した。これらの事実は、導出された表面拡散長が気相中の

化学プロセスに依存せず純粋に表面だけ決まる値であることを示唆している。 

リッジ成長の起こっている試料と、そうでない試料の間で表面拡散長がほぼ同じであ

る点は興味深い。なぜなら、リッジ成長が起こっているということは表面の状態が変わ

っているということで、(0001)面と呼ばれている面内にはそれに伴う多くのステップや、

時には(0001)面とは異なる高指数面が出現する可能性があるからである。この点は、表

面拡散長を比較する上で懸念される課題であった。しかし、図 4-19 の結果から逆に推

察すると、表面拡散長に影響を与えるほどの大きなリッジ成長は起こっていないようで

ある。図 4-4に示すように、(0001)面におけるリッジ成長は最も顕著な 500 Torrでさ

え 4 %程度であった。このリッジ成長が表面の状態を変え、拡散長を変化させてしまう

ほどの大きさではなかったということであろう。逆に、膜厚変化が(0001)面に比べて大

きな(1-101)面については表面の状態が変わっている可能性があり、拡散長を評価には

注意を要する。 

そこで、上記のような懸念のない膜厚のほぼ均一な 100 Torrの試料に注目し、(1-101)

面における表面拡散について評価を行った。図 4-16の 100 Torrの結果が示すように、

(1-101)面上には大きく分けて、２つの Gaの動きが観察された。その概略を図 4-20に

示す。第１の Ga化学種の動きは、前述した(0001)面からの Ga化学種の面間拡散であ

る。これは、(1-101)面上部での Al組成の減少によって示されている。この結果は大気

圧成長における高供給 Al 組成の試料で得られた結果と同じである。(0001)面から

Escapeした Ga化学種は、(1-101)面に全て面間拡散するわけではなく、一部はファセ

ット境界において再蒸発し、残りが面間拡散を起こしているものと考えられる。第２は、

マスクからの Ga化学種の表面拡散である。(1-101)面下部における Al組成の減少がこ

れに相当する。このような、顕著な表面拡散が起こっているにも関わらず、膜厚が変化
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していないのは、表面拡散の影響よりも気相原料の供給バランスが膜厚分布を支配して

おり、この均一な気相原料の供給の下でステップフロー成長に近い２次元的な成長が起

こっているためであると考えられる。これは、面間拡散によってリッジ成長の形が決ま

るMBEの成長と異なる点である8。 

 上記の(1-101)面への２つの Ga化学種の輸送に注目して、(1-101)面における Ga化学

種の表面拡散長を見積もった。手法は、3.4節と同様に、Al化学種が動かないという仮

定に立ち、Al組成で Ga組成を規格化したものに、指数関数のフィッティングを行った。

その結果を図 4-21に示す。図 4-21(a)は図 4-16の 100 Torrの組成分布の結果のうち、

左側の(1-101)面に対して、面間拡散とマスク上からの Ga化学種の表面拡散に注目して

フィッティングを行ったものである。図 4-21(b)は右側の斜面に対して同様の操作を施

したものである。 

 その結果、(1-101)面上において、0.46－0.63 µm の表面拡散長を得た。この値は、

(0001)面上のそれよりやや短い。この拡散長の違いは、ファセット間の Al 組成の違い

に起因しているものと考えられる。図 4-16の 100 Torrの組成分布の結果が示すように、

(0001)面上の Al組成が x～0.13であるのに対し、(1-101)面上では x～0.24と相対的に

高い Al組成となっている。大気圧成長の結果は、(0001)面においてではあるが、Al組

成が高いほど表面拡散長は短くなるというものだった（図 3-16）。すなわち、高 Al 組

成の(1-101)面において、より短い表面拡散長が得られたものと考えられる。この２つ

のファセット間の拡散長の違いが、(0001)面から(1-101)面への面間拡散を引き起こした

ものと考えられる。 



 
 
96

0.12

0.16

0.2

0.24

-6 -4 -2 0 2 4 6
Position d (µm)

Al
 c

om
po

si
tio

n 
X

100 Torr

 

0.12

0.16

0.2

0.24

-6 -4 -2 0 2 4 6

Al
 c

om
po

si
tio

n 
X

Position d (µm)

200 Torr

 

0.12

0.16

0.2

0.24

-6 -4 -2 0 2 4 6

Al
 c

om
po

si
tio

n 
X

Position d (µm)

300 Torr

 

0.12

0.16

0.2

0.24

-6 -4 -2 0 2 4 6

Al
 c

om
po

si
tio

n 
X

Position d (µm)

500 Torr

 

図 4-16 ファセット上での Al組成の分布 
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図 4-17 (0001)面上の Ga化学種の表面拡散長の導出
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図 4-18 大気圧成長の結果（図 3-16）に内挿して導出した 

1090 ℃、x = 0.13 における表面拡散長 
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図 4-19 成長圧力の関数としての表面拡散長（×は図 4-18の大気圧に内挿した結果） 

 

 
図 4-20 組成分布から示唆される(0001)面上での Ga化学種の表面拡散の概略 
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図 4-21 (1-101)面上での表面拡散長 (a) 左側の(1-101)面、(b) 右側の(1-101)面 

（図 4-16の 100 Torrの組成分布の結果に対して、面間拡散とマスクからのGa化学種の

表面拡散に注目してフィッティングを行った） 
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4.6  まとめ 

 本章では、ファセット上に成長圧力を変化させて AlGaN薄膜を作製し、拡散現象が

どのように変化するか議論した。成長には、減圧横型 MOVPE 装置を用いた。３章と

同様に各ファセット上での膜厚、組成分布を REM、CL を用いて検討した。加えて、

気相原料の拡散輸送について数値解析を行い、リッジ成長と成長圧力の関係について議

論した。以下に得られた知見をまとめる。 

 

1) (1-101)面に対する(0001)面の膜厚比は、100～500 Torr で 6.6～13 倍であり、

成長圧力の上昇とともに増加した。特に 500 Torrにおいては 13倍と他の試料

に比べて大きい結果となった。この原因は、実効的な Al 組成の違いに起因し

ているものと考えられる。一般に成長圧力が低いほど、TMAと NH3の気相反

応（成長に寄与しない反応）が抑制され、高 Al組成の膜が得られる。3.3節で

述べたように、低 Al 組成の試料ほど(1-101)面に対する(0001)面の膜厚比は大

きくなるために、実効的な Al組成の低い 500 Torrの試料において 13倍とい

う高い膜厚比が得られたものと考えられる。 

2) 膜厚分布は成長圧力に大きく依存した。500 Torr で成長したファセット上の

AlGaN 薄膜は、(0001)面と(1-101)面の境界付近および(1-101)面の下部におい

て強いリッジ成長を示した。300 Torrにおいても比較的強いリッジ成長が観察

された。200 Torrでは、両ファセットのリッジ成長は弱められた。そして、100 

Torrにおいては、均一な膜厚の AlGaN層がファセット上に形成された。 

3) 気相の拡散場の数値解析を行い、リッジ成長の原因と、圧力依存性の原因につ

い検討を行った。気相場は拡散係数D  と速度定数 k  からなる kD /  の関数と

して表現された。この D/kの値は原料の不均一供給の度合いを表す気相場の特

性長であると考えられる。気相場は kD / の値に対して、３つのモードに分類

された。このうち、10-3< CkD / <100 µm に対しては、(1-101)面の Bottomの

リッジ成長が強調され、500 Torrの膜厚分布の結果と同等であった。これより

大きい CkD / に対しては、その値の増加とともに、両ファセットのリッジ成長

は抑制された。拡散係数D  は成長圧力 p  に反比例するので、圧力の減少によ

るリッジ成長の抑制がこのモデルでよく説明された。 
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4) kD / が気相場に及ぼす効果について検証するため、雰囲気に窒素ガスを混合

し、拡散係数Dを変化させて、水素中で作製した試料と AlGaN層の膜厚を比

較した。水素：窒素＝3：1 混合ガス雰囲気中では、拡散係数Dは水素雰囲気

中の 0.82倍になると考えられる。確かにその効果を反映して、水素中に比べ、

混合雰囲気中で成長した膜において、より強いリッジ成長が観察された。この

事実から、拡散係数D  が気相場を支配していることが成長圧力以外の角度か

ら証明された。 

5) 3.3節の大気圧 MOVPE法で作製した AlGaN薄膜の膜厚分布の結果から、各

試料に対する D/k の値を導出した。D/kの値は Al組成に大きく依存した。拡

散係数 D は成長温度を変えても僅かにしか変化しないため、Al 組成の変化に

伴う D/k の変化は速度定数 k の変化を反映したものと考えられる。(0001)面

上では Al組成 X=0.05 に対して D/kCの値は 4 µm程度に対し、X=0.1以上で

は 1.5 µm 以下と短くなった。この結果に外挿を行うと、X=0 すなわち GaN

における D/kCの値は 10 µm程度であり、(0001)面幅 2.5 µmのストライプで

は気相場の特性長が十分長く、下地 GaNがリッジ成長しない事実と一致した。

それに対して、(1-101)面上では(0001)面と同様に Al 組成の増加に伴う D/kF

の減少が観察された。しかし、X = 0.1以上においても D/kF が大きく減少して

いる点が(0001)面上と異なる。これはファセットの種類によって、Al組成に対

する表面反応の変化が異なることを示唆している。 

6) 気相場の変化にも関わらず、Ga 化学種の表面拡散長は成長圧力にほとんど依

存しないことが分かった。これは得られた拡散長が気相の化学反応プロセスに

依存せず、表面だけで決まっていることを示唆した。また、膜厚の均一な 100 

Torr の試料において、(1-101)面上の表面拡散について検討した。(1-101)面上

においては、(0001)面からの面間拡散とマスクからの表面拡散により、Ga 化

学種が取り込まれていることが示された。組成の変化にフィッティングするこ

とで、(1-101)面上の Ga化学種の表面拡散長が導出された。表面拡散長は 0.46

－0.63 µmと(0001)面上の 0.7 µmに比べ、やや短い値が得られた。この拡散

長の差が、面間拡散の駆動力となったものと考えられる。 
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第5章 (1-101)面上への GaN／InGaN量子井戸

構造の作製 

5.1 はじめに 

 ３章、４章では AlGaN薄膜上での気相、表面での化学種の拡散について述べた。

本章では、ファセット上の InGaN薄膜について同様の検討を行うことを試みた。し

かし、AlGaNと異なり、評価においていくつかの問題が生じる。 

まず、InGaNは下地層の格子定数に引っ張られ、組成が膜厚と共に変化する組成

引き込み効果が知られている1, 2。図 5-1 に示すように下地層の種類によっても異な

るが、0.2－1 µmの範囲で In組成が急激に増大するのが分かる。このため、AlGaN

のように、数百 nm の比較的厚い膜を作製して、測定を行うという手法が通用しな

い。実際に、LDや LEDの活性層等への応用を考えると、数 nmの薄膜で評価する

必要がある。そこで、本章では、ファセット上に量子井戸構造を作製し、評価を行

うこととした。 

もう一つの問題点は、CLの発光ピークがそのままバンドギャップを反映しないこ

とである。すなわち、InGaNはその発光において、組成ゆらぎ3や Inクラスター形

成4による局在励起子を介する。図 5-2 に Chichibu らによって提唱されている

InGaNの局在励起子モデルを示す5。InGaNの局在励起子は In組成に応じた、数十

～数百 meV の大きなエネルギーを有するため、バンドギャップよりも数十～数百 

meV小さいエネルギーでストークス型の発光が起こると予想されている。このため、

AlGaN のように適切なボーイングパラメータを与えて発光エネルギーを組成に変

換することが難しい。そこで本章では、組成ではなく、発光エネルギーのまま、デ

ータを追うこととした。発光エネルギーを見ても、相対的な組成の変化を観察する

ことは可能であると考えたからである。 

これらの作製および測定上の困難の他に本質的な課題がある。表面拡散に Ga、In
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化学種のどちらが寄与するのか、あるいは両方が寄与するのかである。この点につ

いて議論するため、本章では、(1-101)ファセット構造上での発光エネルギーの分布

を解析し、詳細な議論を行う。 
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図 5-1 Shimizuらによって報告された InGaN薄膜の組成引き込み効果 2 

 

 
図 5-2 Chichibuらによって提唱されている InGaNの局在励起子モデル 5 
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5.2 試料構造と作製条件 

図 5-3に試料構造を示す。（111）Si基板上に、窓幅 3 m／マスク幅 3 mの SiO2

ストライプマスクパターンを形成し、成長用基板とした。ストライプの方向は

Si<1-10>方向、成長する GaNの<11-20>方向と一致する。成長には大気圧MOVPE

装置を用いた。この基板の窓領域に、AlN中間層を介し、GaNストライプを選択的

に成長させた。この GaNストライプは、両サイドの傾斜面を(1-101)面で囲まれた、

対称的な三角形断面形状を有している。その上に、GaN/InGaN/GaNの量子井戸を、

井戸層の TMI供給量を 7.1－17.8 mol/minと、変化させて作製した。TMG、NH3

の供給量は固定した。成長温度、原料供給量等の成長条件の値を表 5-1に示す。 

 

図 5-3 試料構造 

 

表 5-1 成長条件 

AlN intermediate
layer GaN InxGa1-xN GaN

TMA (μmol/min) 3.9
TMG (μmol/min) 14.4 3.6 3.6
TMI (μmol/min) 7.1-17.8

NH3 (slm) 2.5 2.5 4 4
V/III ratio 29000 6200 － 50000

Growth Temp. (℃) 1200 1070 800 800
Growth Time (min) 5 29 0.5 0.5

 

Si sub. 

Mask 
GaN 

InGaN 

3 m 3 m 

<0001>GaN 

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

<11-20>GaN 
//<1-10>Si 
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5.3 断面および表面からの CL測定 

図 5-4 に TMI供給量 14.2 mol/minで作製した試料の断面 SEM像、4 Kにおけ

る断面CL像および断面CLスペクトルを示す。InGaN薄膜が非常に薄いため、SEM

像や REM像のコントラストからその膜厚は判断できなかった。井戸層を同条件で

成長した試料について透過型電子顕微鏡（TEM）観察を行ったところ、(1-101)面の

中央で 3 nm程度の膜厚が見積もられた（図 5-5）。しかし、その膜厚分布について

は明瞭な結果が得られていない。Khatsevich らは(1-101) 面で囲まれた GaN六角

錘ピラミッド構造上に InGaN量子井戸を成長し、TEM観察よりその膜厚分布が下

部から上部に向かってほぼ線形に厚くなっている様子を報告している6（図 5-6）。こ

れは本研究の AlGaN薄膜で得られた結果と一致しており、気相原料の拡散に伴う不

均一な原料供給によるリッジ成長を示唆している。本実験においても、このような

リッジ成長が引き起こっている可能性があり、今後検討が必要である。 

図 5-4(c)の断面 CLスペクトルは、高エネルギー側から順に、3.476 eVに下地 GaN

の DBEの発光ピーク、3.303 eVに GaNの Donor-Acceptor Pair (DAP)からの発光

ピークが、そして 2.8－3.2 eVにかけてブロードな InGaNの発光が観測された。

InGaNの発光スペクトルは、(1-101)面のバンド端発光と思われる 3.085 eVと 2.93 

eVの肩から構成されている。この 2.93 eVの肩であるが、図 5-4(b)の CL像に示す

ように、三角形の頂点からの発光である。ストライプ方向に対してこの発光を観察

するために、同じエネルギーでの表面 CL像を図 5-7に示す。長さ方向に若干のム

ラはあるものの、細線状の発光が観察された。これは三角形の頂点に量子細線

(Quantum Wire；QWR)、あるいは量子ドット(Quantum Dots；QDs)の集合が形成

されたことを示唆している。同様の手法による QWR作製の試みは、Wangらによ

って報告されている7。 



 
 
106 

  

0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

2.8 3 3.2 3.4 3.6

C
L 

In
te

ns
ity

 (a
. u

.)

Emission Energy (eV)

↓

↓
×52.93 eV

3.085 eV

GaN
DAP

GaN
D

0
XInGaN

(c)

  

図 5-4 (a)  断面 SEM像、(b) E=2.93 eVにおける断面 CL像 

(c)断面 CLスペクトル（at 4 K）（TMI供給量：14.2 mol/min のとき） 

 

 
図 5-5 (1-101)面中央部の断面TEM像 

（TEM観察しやすくするために、最表面にAlGaN層をキャップしている） 

10 nm 
～3 nm GaN 

GaN 
InGaN 

AlGaN 
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図 5-6  Khatsevich らによるGaN／InGaN QWの TEM像 

およびファセット上の膜厚分布 6 

 

 

図 5-7  E = 2.93 eVにおける表面 CL像（at 4 K） 
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前述したように、(1-101)面からの発光はブロードであった。これは、In組成の面

内不均一を示唆している。そこで、3.4節と同様に発光スペクトルのピークをファセ

ット上の位置の関数として測定した。その結果を発光位置とエネルギーに対する発

光強度マッピングとして図 5-8 に示した。グラフの縦軸は発光エネルギー、横軸が

概念図に対応するファセット上の位置、そして発光強度をグレースケールで表示し

た。TMIの供給量によってスペクトルの分布は異なった。また、7.1 µmol/minのサ

ンプル以外は、発光エネルギーがファセット上ではっきりと分布している。 

まず、スペクトル形状を比較するために、図 5-8のマッピングにおいて位置 d = 1.5 

µmにおけるスペクトルを抽出したものを図 5-9に示す。TMI供給量 7.1 µmol/min

のとき、スペクトルの形状は対称なガウス関数に近い形をしている。TMI供給量を

10.7 µmol/minに増やしてもピークエネルギーはほとんど変わらないが、低エネル

ギー側にテイルをもったよりブロードなスペクトルに変化する。それ以上の TMI

供給量では、In組成の増加を反映して発光ピークは低エネルギー側にシフトする。

TMI供給量 10.7 µmol/min以上では、どのスペクトルも低エネルギー側にテイル

を有している。このテイルは、(1-101)面上においても In系混晶特有の励起子の局

在を反映した発光が起こることを示唆している 5。 

d = 1.5 µmにおける CLスペクトルの半値幅を比較すると、TMI供給量が 7.1, 

10.7, 14.2, 17.8 µmol/min の試料に対してそれぞれ、130, 234, 153, 181 meVであ

った。Uedaらは、(11-22)面上に井戸幅 3.4nmの InGaN MQWを作製し、発光波

長 428 nm(2.897 eV)で 157 meVの PL半値幅（測定温度 10 K）を得ている8。本

研究においてこれと発光エネルギーの最も近い TMI供給量 17.8 µmol/minの試料

の CL半値幅は上述したように 181 meVなので、(11-22)面と同程度の値である。

この事実は、(1-101)面上でも、(11-22)面上でも同程度の組成揺らぎと、それに伴

う局在的な発光メカニズムが存在することを示唆している。 
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Position d (m)                  Position d (m) 

   (a) TMI flow rate: 7.1 mol/min       (b) TMI flow rate: 10.7 mol/min 

  

Position d (m)                  Position d (m) 

   (c) TMI flow rate: 14.2 mol/min       (d) TMI flow rate: 17.8 mol/min 

図 5-8 発光エネルギー、位置の関数としての CL強度マッピング 
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図 5-9 d = 1.5 µm における CLスペクトルの比較（at 4 K） 

 

図 5-10に、図 5-8に示したマッピングにおける InGaN発光のピークエネルギー

をファセット上の位置の関数として示す。TMI供給量 7.1 µmol/minのときには、

ファセット上での発光エネルギーは均一であった。これに対し、TMI供給量 10.7 

µmol/min以上の条件では、発光エネルギーはトップに近いほど低くなった。この原

因についてはいくつか考えられる。以下にそれらを列挙して可能性について検討を

行う。 

第１の原因は、量子井戸幅の分布である。InGaNのリッジ成長に伴い、(1-101)

面のトップ近傍で井戸層の膜厚が増加し、そこにおける発光エネルギーが低くなっ

たという考えである。リッジ成長自体は他研究機関の報告も考慮すると 6, 9、十分に

起こりうる。しかし、この効果だけでは、TMI供給量の少ないところで発光エネル

ギーの分布がなくなることを説明できない。 

 第２の原因は、In組成の分布である。すなわち、Inあるいは Ga化学種が、また

は両者が同時に、表面拡散を起こすことにより、面内での In組成に分布が生じると

いう考え方である。実際に、Khatsevichらは、本研究と同様のファセット構造上に

InGaN量子井戸を作製し、その組成がファセットの Bottomで ≈x 0.10 、Topで

≈x 0.18と変化していることを報告している 6。発光エネルギー分布はファセットの

トップに近いところで大きく変化しているので、表面拡散を介したトップでの化学

種のやりとりが、組成分布を決めているものと考えられる。この観点に立つと、 
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① Ga化学種がファセット上部へ向かって表面拡散し、トップから再蒸発している 

② In化学種がトップから供給され、ファセット下部へむかって表面拡散している 

のいずれかが考えられる（図 5-11）。①、②のいずれであるかは、両者の化学種の拡

散長の大きさが争点になる。 
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図 5-10 CLピークエネルギーの分布と表面拡散長（at 4 K） 

 

図 5-11 組成分布から考えられる 2つの表面拡散モデル 

① Ga化学種の表面拡散 ② In化学種の表面拡散 
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Ga Ga 

再蒸発 
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In Topから
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どちらの化学種の表面拡散が組成分布に寄与しているかの議論は後回しにして、

この発光エネルギー分布を In組成の分布によるものであると捉え、(1-101)ファセッ

ト上での化学種の表面拡散長を導出した。その結果を図 5-12に示してある。得られ

た拡散長は TMI供給量 10.7 µmol/minのとき 1 µm程度、TMI供給量 14.2, 17.8 

µmol/min のとき 4－5 µm 程度であった。TMI供給量に対する依存性を見いだすの

は難しいが、得られた拡散長は数 µmオーダーである。 

TMIの供給量が少ないとき、発光エネルギーに変化が見られないのは、Ga、In

ともに十分大きな拡散長を持っているためであると考えられる。そして、TMI供給

量を増加させると、いずれか一方の拡散長が短くなり、In組成の不均一が引き起こ

されたものと考えられる。TMI供給量の増加は V/III比の減少を意味する。3.4節で

も述べたように、GaAsのMBE成長においては、表面拡散長は V/III比に強く依存

することが知られている。すなわち、表面拡散長が III族化学種の吸着によって支配

されているならば、V/III比の減少と共に表面が V族元素の被覆率が下がって III族

元素が取り込まれにくくなり、表面拡散長は短くなる10。逆に表面拡散長が III族化

学種の脱離に支配されているならば、V/III比の減少と共に V族元素の被覆率の低い

表面から III族化学種の脱離が起こりやすくなり表面拡散長は長くなる11。今回の実

験は、V/III比を減少させたことで組成不均一が現れたことから脱離が支配する拡散

長が観察されたものと予測されるが、明確な V/III比依存性が観測されたわけではな

いのでさらなる検討が必要である。 

この点を明らかにするためには、NH3供給量に対する表面拡散長の変化について

検討を行い、V/III比に対する依存性をさらに検討する必要がある。その結果、もし、

吸着あるいは脱離が支配する表面拡散長であることが明らかになれば、In化学種、

Ga化学種のいずれが表面拡散を起こしたか明らかにできる可能性がある。なぜなら、

InGaNの成長温度は GaNのそれと比べて 200～300 ℃低いため、Ga化学種の拡散

長がこの温度で脱離によって決まるとは考えづらいからである。そこでもし脱離が

支配する表面拡散長であると分かれば、それは直ちに In化学種の拡散長を見ている

ことになるであろう。逆に、吸着が支配する拡散長が観察されれば、それは Ga化

学種の表面拡散による可能性が高い。この点について、今後さらに検討を行い、①、

②のいずれが起こっているか明らかにする必要がある。 
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5.4 まとめ 

 本章では、(1-101)面で囲まれた三角形ファセット構造上に、GaN／InGaN 量子

井戸を作製し、CL測定を用いて、その組成分布について検討を行った。膜厚分布に

関する情報が得られていないことから、さらなる検討は必要であるものの、TMI供

給量に依存した発光エネルギーの分布が観測された。以下に本章で得られた知見を

示す。 

1) 断面からの CL測定より、ファセット構造の頂点で、周囲の(1-101)面とは異なる

エネルギーで、特徴的な発光が見られた。これは、頂点に QWR あるいは QDs

列が形成されたことを示唆している。 

2) CLスペクトルをファセット上の位置の関数として測定した。TMI供給量が少な

いとき、発光スペクトルは場所によってほとんど変わらなかった。また、そのス

ペクトルの形は、エネルギーに対して対称的であった。それに対し、TMI 供給

量が 10.7 µmol/min 以上では発光スペクトルは場所によって変化し、そのスペ

クトルは低エネルギーにテイルをもっていた。この低エネルギー側におけるテイ

ルは、In 系混晶特有の励起子の局在を反映した発光を示唆した。TMI 供給量の

増加と共に、In 組成の増加を反映して、発光エネルギーは低エネルギー側にシ

フトした。 

3) CLピークエネルギーをファセット上の位置の関数として示した。TMI供給量が

少ないとき、ピークエネルギーは位置にほとんど依存せず、均一な In 組成を示

唆した。TMI供給量 10.7 µmol/min以上では、発光エネルギーは頂点に近いほ

ど低くなった。これは主に組成の分布によるものと考えられ、Ga あるいは In

化学種の表面拡散を示唆した。 

4) TMI供給量 10.7 µmol/min以上の試料について、数 µmオーダーの化学種の表

面拡散長が導出された。これは、Inあるいは Ga化学種の表面拡散長を表してい

ると考えられる。どちらの化学種が組成分布に寄与したかを明らかにするために

は、今後 NH3流量等を変化させて、得られた拡散長が、吸着、脱離いずれによ

るものであるか明らかにする必要がある。 
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第6章 総括 

III族窒化物半導体は、従来の半導体では実現できなかった高輝度青色 LED、LDを

実現し、高耐圧、高周波用途の電子デバイスとして近年注目を集めてきた。今後、その

優れた物性を十分に引き出すためには、現行の個別デバイスから脱却し、シリコンやヒ

化ガリウム系材料に見られるような、高度な微細化、集積化技術を発展させる必要があ

る。物理的、化学的に安定で堅牢な窒化物半導体にとって、加工ダメージを伴わない選

択 MOVPE 法は、微細化のための重要な要素技術であると考えられる。この手法にお

いて、自己的に形成されるファセット構造は原子レベルの平坦性を容易に確保し、複雑

な低次元構造の実現を可能にする。 

ファセット構造を用いたデバイスを III 族窒化物半導体において実現するためには、

ファセット構造上でのヘテロ接合技術の確立が必要不可欠である。この要求から、本論

文ではファセット構造上での AlxGa1-xNおよび InxGa1-xN薄膜の膜厚、組成の制御を主

眼に据え、検討を行ってきた。ファセット構造上では、面内において、膜厚、組成の不

均一が生じるため、これが成長条件と作製する構造のサイズとどのような相関を持つか

明らかにするための実験を行った。本論文では特に、混晶薄膜に見られる不均一が、結

晶成長中の気相原料の拡散輸送とファセット上での化学種の表面拡散に依っている点

に注目し、その機構の解明と成長条件に対する依存性について、実験、数値解析の両面

から議論してきた。 

 

以下に、本研究で得られた主要な成果と結論を各章毎にまとめる。 

 

 第１章 

これまでの高度情報化社会において、シリコン半導体、化合物半導体が果たしてきた

役割について触れ、近年の III族窒化物半導体の発展と今後求められるであろう微細加

工、集積化技術の展望について述べた。また、選択成長法の発展の歴史とその特徴につ

いて触れ、III族窒化物半導体の将来の集積化における選択MOVPE法の必要性、およ
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び適合性について議論した。その上で窒化物半導体における選択 MOVPE 法の課題を

挙げ、本研究の果たすべき役割を明確にした。 

 

 第２章 

 第２章では、基板準備、結晶成長を含めた試料作製方法と用いた装置の概要について

述べた。特に、本研究で用いた大気圧横型 MOVPE 装置と減圧横型 MOVPE 装置は、

それぞれ加熱方法、基板配置等において異なる特徴を有しており、この点について詳細

に述べた。また作製した試料の評価方法として、反射電子顕微鏡を用いた膜厚測定と４

Kにおけるカソードルミネッセンス測定による組成分析を取り上げ、その分解能等の特

徴とそれらを評価方法として用いた理由について述べた。 

 

 第３章 

大気圧横型 MOVPE 結晶成長装置を用い、トップの(0001)面と両サイドの(1-101)面

で囲まれた台形断面状の GaNファセット構造を作製した。その上に成長温度、供給 Al

組成を変化させた、AlGaN 薄膜を作製し、各ファセット上での膜厚、組成分布につい

て検討を行った。この実験の目的は、気相中あるいはファセット表面における原料化学

種の振る舞いが、成長条件にどのように依存するか明らかにすることにあった。その結

果、成長温度、供給 Al 組成に依存した気相中、あるいは表面における拡散現象の変化

（成長速度、リッジ成長、組成分布、表面拡散長の変化）が観察された。本論文で網羅

できなかった V/III比に対する依存性については、今後さらなる検討が必要である。以

下に、３章の検討から得られた知見をまとめる。 

I) (0001)面の AlGaNの成長速度は、(1-101)面のそれと比べて、3.7－9.6倍程度

大きくなった。この(1-101)面に対する(0001)面の成長速度比（膜厚比）は、供

給 Al組成が高いほど、あるいは成長温度が高いほど減少する傾向にあった。

これは、c軸方向に対する<1-100>方向の成長速度が成長条件によって変化し

ていることを意味している。 

II) 全ての試料について、(0001)面のリッジ部と(1-101)面の上部ほど膜厚が厚いと

いう、リッジ成長の傾向を得た。これは、マスク上部の気相原料が成長領域に

向かって横方向に拡散することで、２つのファセットの境界である角部に原料

が集中したことによるものと考えられる。 
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III) リッジ成長の強さは、供給 Al組成に大きく依存した。すなわち、TMA供給量

を増加するにつれ、より強いリッジ成長（すなわち、同じ面内における厚い部

分と薄い部分の膜厚比が大きい様子）が両ファセット上で観察された。これは、

Al組成の異なる表面での化学種の取り込み速度（あるいは寿命）の違いによる、

気相場の変化を示唆している。それに対し、リッジ成長の強さは成長温度には

ほとんど依存しなかった。これは、気相中の TMA, TMGの拡散係数 D (cm2/s)

が成長温度を 1040℃から 1100℃に変化させても、わずか 8％しか変化しない

ため、膜厚分布が変わるほどの大きな気相場の変化が観測されなかったためと

考えられる。 

IV) 全ての試料について、(0001)面に比べ、(1-101)面の Al組成が高い傾向が得ら

れた。これは、面方位により、Alあるいは Ga化学種の取り込みやすさが異な

ることを示唆した。 

V) 全ての試料について、(0001)面のリッジ部近傍ほど Al組成が高くなった。こ

の結果は、(0001)面上のエッジに向かって Ga化学種が表面拡散して Escape

し、エッジから再蒸発、あるいは(1-101)面へ面間拡散を起こすためであると考

えられる。特に、供給 Al組成の高い試料については、(0001)面との境界近傍

の(1-101)面において Al組成の低下が観察され、(0001)面から(1-101)面への

Ga化学種の面間拡散を示唆された。 

VI) V)に述べた Ga Escapeモデルに従い、AlGaN(0001)面上での Ga化学種の表面

拡散長を各条件の試料について導出した。その結果、成長条件に依存した 0.3

－0.8 µmの表面拡散長を得た。表面拡散長は 1040－1100℃の範囲では成長温

度が高いほど長くなり、得られた拡散長は Gaの吸着に支配されていることが

分かった。また、表面拡散長は Al組成が低いほど長くなることが明らかとな

り、高 Al組成の表面ほど Ga化学種の束縛が強くなることが示唆された。 

VII) 表面拡散長の成長温度依存性より、(0001)面上での Ga化学種の活性化エネル

ギーを得た。このエネルギーは、Ga化学種が束縛を断ち切り、表面でマイグ

レーションを起こすのに必要なエネルギーであると考えられる。活性化エネル

ギー mE  は表面の Al組成 x  に大きく依存した； 

mE = 1.2±0.4 eV ( x = 0.05) 

mE = 1.8±0.6 eV ( x = 0.1) 
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mE = 2.7±0.7 eV ( x = 0.15) 

Al組成の増加に伴う活性化エネルギーの増大は、Al組成の高い表面で Ga化学

種が動きにくくなっていることを示唆した。このことは VI)で述べた表面拡散長

から得られた結果と一致した。 

 

 第４章 

 減圧横型 MOVPE 結晶成長装置を用い、３章と同様にトップの(0001)面と両サイド

の(1-101)面で囲まれた台形断面状の GaNファセット構造を作製した。その上に成長圧

力、成長雰囲気を変化させて AlGaN薄膜を作製し、各ファセット上での膜厚、組成分

布について検討を行った。この実験の目的は２つあった。第１に、圧力を変えれば気相

の拡散場に直接的な変化を起こせると期待されるため、リッジ成長を抑制できる可能性

があること。第２に、もし気相原料の不均一な供給が抑制できれば、純粋に表面拡散の

影響だけを抽出できる可能性があること。これが可能ならば、第３章の大気圧成長では

明確にできなかった、(1-101)面上での Ga化学種の動きについても議論が可能になると

考えた。その結果、気相場の変化による顕著なリッジ成長の抑制が観察され、その条件

下で純粋な Ga化学種の表面マイグレーションの情報を抽出することに成功した。同時

に、気相場の数値解析を行い、成長圧力等の変化によって気相の拡散場にどのような変

化が起こったのか検討を行った。以下に、４章の検討から得られた知見をまとめる。 

I) (1-101)面に対する(0001)面の膜厚比は、100～500 Torr で 6.6～13 倍であり、

成長圧力の上昇とともに増加した。特に 500 Torrにおいては 13倍と他の試料

に比べて大きい結果となった。この原因は、実効的な Al 組成の違いに起因し

ているものと考えられる。一般に成長圧力が低いほど、TMAと NH3の気相反

応（成長に寄与しない反応）が抑制され、高 Al組成の膜が得られる。3.3節で

述べたように、低 Al 組成の試料ほど(1-101)面に対する(0001)面の膜厚比は大

きくなるため、気相反応が多く、実効的な Al組成の低い 500 Torrの試料にお

いて 13倍という高い膜厚比が得られたものと考えられる。 

II) 膜厚分布は成長圧力に大きく依存した。500 Torr で成長したファセット上の

AlGaN 薄膜は、(0001)面と(1-101)面の境界付近、および(1-101)面の下部にお

いて強いリッジ成長を示した。300 Torrにおいても、比較的強いリッジ成長が

観察された。200 Torrでは、両ファセットのリッジ成長は弱められた。そして、
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100 Torrにおいては、均一な膜厚の AlGaN層がファセット上に形成された。 

III) 気相の拡散場の数値解析を行い、リッジ成長の原因と圧力依存性の原因につい

て検討を行った。気相場は拡散係数 D (cm2/s)と速度定数 k (cm/s)からなる

kD /  の関数として表現された。気相場は kD / の値に対して、３つのモード

に分類された。このうち、10-3< CkD / <100 µm に対しては、(1-101)面の Bottom

のリッジ成長が強調され、500 Torrの膜厚分布の結果と同等であった。これよ

り大きい CkD / に対しては、その値の増加とともに、両ファセットのリッジ成

長は抑制された。拡散係数D  は成長圧力 p  に反比例するので、圧力の減少に

よるリッジ成長の抑制がこのモデルでよく説明された。 

IV) kD / が気相場に及ぼす効果について検証するため、雰囲気に窒素ガスを混合

し、拡散係数Dを変化させて、水素中で作製した試料と AlGaN層の膜厚を比

較した。水素：窒素＝3：1 混合ガス雰囲気中では、拡散係数Dは水素雰囲気

中の 0.82倍になると考えられる。確かにその効果を反映して、水素中に比べ、

混合雰囲気中で成長した膜において、より強いリッジ成長が観察された。この

事実から、拡散係数D  が気相場を支配していることが成長圧力以外の角度か

ら証明された。 

V) 3.3節の大気圧 MOVPE法で作製した AlGaN薄膜の膜厚分布の結果から、各

試料に対する D/k の値を導出した。D/kの値は Al組成に大きく依存した。拡

散係数 D は成長温度を変えても僅かにしか変化しないため、Al 組成の変化に

伴う D/k の変化は速度定数 k の変化を反映したものと考えられる。(0001)面

上では Al組成 X=0.05 に対して D/kCの値は 4 µm程度に対し、X=0.1以上で

は 1.5 µm 以下と短くなった。この結果に外挿を行うと、X=0 すなわち GaN

における D/kCの値は 10 µm程度であり、(0001)面幅 2.5 µmのストライプで

は気相場の特性長が十分長く、下地 GaNがリッジ成長しない事実と一致した。

それに対して、(1-101)面上では(0001)面と同様に Al 組成の増加に伴う D/kF

の減少が観察された。しかし、X = 0.1以上においても D/kF が大きく減少して

いる点が(0001)面上と異なる。これはファセットの種類によって、Al組成に対

する表面反応の変化が異なることを示唆している。 

VI) 気相場の変化にも関わらず、Ga 化学種の表面拡散長は成長圧力にほとんど依

存しないことが分かった。これは得られた拡散長が、気相の化学反応プロセス
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に依存せず、表面だけで決まっていることを示唆した。また、膜厚の均一な 100 

Torr の試料において、(1-101)面上の表面拡散について検討した。(1-101)面上

においては、(0001)面からの面間拡散とマスクからの表面拡散により、Ga 化

学種が取り込まれていることが示された。組成の変化にフィッティングするこ

とで、(1-101)面上の Ga化学種の表面拡散長が導出された。表面拡散長は 0.46

－0.63 µmと(0001)面上の 0.7 µmに比べ、やや短い値が得られた。この拡散

長の差が、面間拡散の駆動力となったものと考えられる。 

 

 第５章 

本章では、(1-101)面で囲まれた三角形 GaN ファセット構造上に、GaN／InxGa1-xN

量子井戸を作製した。SEM、REMあるいは TEMを用いても、現在のところ明瞭な膜

厚分布は得られていない。同構造においては、他研究機関より、ファセットの裾から頂

点に向かって、徐々に膜厚が増加する、リッジ成長の傾向が報告されており、本研究に

おいても今後検討が必要である。本章では、CL測定を用いて、ピーク発光エネルギー

を追うことで、ファセット上での In組成の分布について検討を行うことに的を絞った。

以下に得られた知見をまとめる。 

I) 断面からの CL測定より、ファセット構造の頂点において、周囲の(1-101)面と

は異なるエネルギーで特徴的な発光が見られた。これは、頂点に QWRあるい

は QDs列が形成されたことを示唆している。 

II) CLスペクトルをファセット上の位置の関数として測定した。TMI供給量が少

ないとき、発光スペクトルは場所によってほとんど変わらなかった。また、そ

のスペクトルの形は、エネルギーに対して対称的であった。それに対し、TMI

供給量が 10.7 µmol/min 以上では発光スペクトルは場所によって変化し、そ

のスペクトルは低エネルギーにテイルをもっていた。この低エネルギー側にお

けるテイルは、In系混晶特有の励起子の局在を反映した発光を示唆した。TMI

供給量の増加と共に、In組成の増加を反映して、発光エネルギーは低エネルギ

ー側にシフトした。 

III) CLピークエネルギーをファセット上の位置の関数として示した。TMI供給量

が少ないとき、ピークエネルギーは位置にほとんど依存せず、均一な In 組成

を示唆した。TMI 供給量 10.7 µmol/min 以上では、発光エネルギーは頂点に
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近いほど低くなった。これは、主に組成の分布によるものと考えられ、Ga あ

るいは In化学種の表面拡散を示唆した。 

IV) TMI供給量 10.7 µmol/min以上の試料について、数 µmオーダーの化学種の

表面拡散長が導出された。これは、Inあるいは Ga化学種の表面拡散長を表し

ていると考えられる。どちらの化学種が組成分布に寄与したかを明らかにする

ためには、今後、NH3流量等を変化させて、得られた拡散長が吸着、脱離いず

れに支配されているかを明らかにする必要がある。 

 

以上のように、ファセット構造上での III族窒化物半導体薄膜の面内の膜厚、組成制

御について、基礎的な知見が得られた。しかし混晶のヘテロ構造に限ってみても、本論

文では網羅仕切れなかったり、さらなる検討が必要であったりする課題が残されている。

以下に、その課題を列挙する。 

(1) 積層方向への組成制御 

(2) マスク幅等、パターン形状が成長に及ぼす影響 

(3) AlGaN上に残る組成分布を抑制する手法 

(4) InGaNにおける拡散現象の解析 

まず(1)について考える。ファセット構造で成長をさらに進め、(0001)面の幅をどんど

ん狭くしていったときに、その上に形成される薄膜の組成は、変化するはずである。こ

れがどのように、どういう機構で変化するのか、実験、理論の両面から検討する必要が

ある。 

本論文においては、成長条件にのみ着目し、膜厚、組成の制御を検討したが、(2)に

示すように、マスク幅等のパターン形状も、選択成長を制御する重要な要素である。こ

の点を評価する上で、特に AlGaN薄膜については、本研究で提案した数値解析が強力

なツールとなると予想される。なぜなら、D/kさえ実験とよい一致を示すような値を選

んでやれば、あとは領域のサイズを変化させるだけで、気相の拡散場をモニターできる

からである。 

加えて、気相の中での Alあるいは Ga化学種の拡散場の違いを解析できれば、組成

の絶対値についてもシミュレーションで設計できるかもしれない。この点までフォロー

するには、さらなる実験と数値解析の照合が必要である。すなわち、異なるパターン形

状の基板上で膜厚、組成のデータを収集し、Alと Ga化学種それぞれに対して速度定数
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kの値の相対値を決定する。そして、各化学種に対して個別に拡散方程式を解き、それ

ぞれ濃度の結果を重ね合わせることで、組成の絶対値が設計できるはずである。これが

もし可能になれば、(1)の点も同時に解決されるかもしれない。 

(3)は表面拡散の問題であることが本研究で分かっている。これを解決するには、作

製するサイズより十分大きな表面拡散長を入手する必要がある。もちろん、現在得られ

ている拡散長より小さいサイズの構造を作製することである程度の問題は回避できる

が、デバイス設計の自由度の観点から、表面拡散長を長く取れる成長条件を見いだす必

要がある。この点をフォローするためには、化学種のマイグレーションを促進するよう

な成長法（例えば、流量変調法（FME））の導入や、サーファクタントの利用等が必要

になるかもしれない。 

(4)についてだが、InGaNにおいては、AlGaNほど十分なデータが得られていない。

膜厚の測定が困難であること、加えて In化学種が表面でどのように振る舞うか未知で

あることが大きな課題となっている。前者は、TEMを用いてさらに解析を進めるか、

多重量子井戸（MQW）層を形成し、総膜厚で膜厚をチェックする等の方法が考えられ

る。MQWの形成を選択した場合には、井戸層の InGaN、あるいはバリア層の GaNの

いずれが、あるいは両方がリッジ成長に寄与しているか検討する必要がある。GaNは

1100℃近くの高温ではリッジ成長しないことが本論文で明らかとなっているが、GaN

／InGaN MQW構造のバリア層を形成する場合、それより 200－300℃低い温度を用い

ること、加えて窒素雰囲気を用いることから、この条件下でリッジ成長が起こるかどう

かは未知である。この点を明らかにするためには、バリアの厚さを変えるなどして膜厚

分布の情報を抽出する必要がある。 

ファセット上の InGaN成長における Inあるいは Ga化学種の振る舞いは、拡散長の

成長温度依存性をモニターすることで明らかになるかも知れない。もし、発光エネルギ

ー分布として観測される拡散長がGa化学種によるものであるならば吸着によって拡散

長が支配されると予想されるため、成長温度の上昇とともに拡散長は長くなるであろう

し、In化学種によるものであるならば脱離によって拡散長が支配されると予想される

ために成長尾温度の上昇とともに拡散長が短くなると考えられるからである。V/III比

を変化させて実効的な窒素被覆率を変化させることによっても、拡散長が吸着、脱離の

いずれで支配されているかによって拡散長の変化は異なるために同様の検討が可能で

あるだろう。 
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さらに、本論文では(1-101)面上での GaN／InGaN QWに注目して議論を行ったが、

本論文で用いた GaN／AlGaNファセット構造と同じように、(0001)面の上での拡散に

ついても議論を行う必要があるだろう。 

以上が、ファセット構造上での III族窒化物半導体薄膜の面内の膜厚、組成制御の観

点から見た残された課題である。選択MOVPE法を応用したデバイス、例えば１章で

例を挙げた LDを考えてみると、縦型伝導を実現する上での（Si／中間層）界面の電気

抵抗の問題、結晶成長中に発生する貫通転位の問題、ひずみの問題など、いくつかの課

題が残されており、解決が必要であるが、これらの問題は成長基板の選択も含めた議論

が必要となるであろう。 

MOVPE法を用いた選択成長技術は、加工の困難な III族窒化物半導体に微細加工と

集積化という新たな可能性をもたらす魅力的な技術である。この技術を実用化するため

に、上記に挙げてきた課題の克服と、さらなる結晶品質の向上にむけた研究の進展が期

待される。 
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