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1. 背景

GaNはEg=3.39eVの直接遷移型ワイドギャップ半導体であり、現在青色発光ダイオードや高密度記録メ

ディア用ピックアップレーザー等に利用されるなどその活躍の場を広げている。また、同じ III族窒化物半

導体である AlN、InN と混晶化することにより可視光全域、さらに紫外領域から赤外領域にまでおよぶ波

長領域をカバーすることができる。GaNの結晶構造にはウルツ鉱型（六方晶）と閃亜鉛鉱型（立方晶）の

二つがある。現在、デバイスへの応用として用いられているのは安定相である六方晶である。しかし、六

方晶と立方晶の凝集エネルギー差は 10meV/atom程度と僅かであり、GaAs や 3C-SiC のような立方晶構造

の基板を用い、成長条件を最適化することにより準安定相である立方晶構造の結晶も作製することが可能

である。立方晶GaN はファセット面に沿って容易にへき開可能であり、そのへき開面をレーザーダイオー

ドの共振起ミラーに利用することができることや、六方晶GaNより対称性が高いためフォノン散乱が小さ

くなりキャリア移動度が高くなると予測されるなど、立方晶GaN は六方晶 GaN と比較してデバイスへの

応用上優位な特徴を持つ。しかし、従来得られている立方晶GaN 薄膜では、安定相である六方晶 GaN の

混入が立方晶結晶性の低下を招き、デバイスへの応用の障害となっている。

本研究室ではこれまでMOVPE法によりGaAs基板上の立方晶GaN成長を行ってきた。Wuや片山らの

研究結果により、立方晶 GaN の最適成長温度は 900oC 付近と高温のため GaAs の熱分解が生じ、下地の

GaAsとGaNとの界面にボイドが生じ、それに起因した(111)面のファセットより六方晶GaNの混入を招く、

という知見を得ている[1-2]。このGaAsの熱分解は成長温度の上昇に伴いGaN低温バッファのピンホールを

通して As が脱離するため生じる。よって、GaAs の熱分解を抑制することにより六方晶 GaN の混入を減

らすことができると考えられる。一方で AlAs は分解温度が高いため GaAs と AlAs の混晶である AlGaAs

は GaAs より分解温度が高くなる。また、GaAs と AlAs は格子定数がほとんど変わらないことから GaAs

基板上には結晶性の良い AlGaAs を容易に作製できる。これらの事実から本研究では、GaAs と GaN 低温

バッファの間にAlGaAs中間層を導入し、中間層が立方晶GaNの相純度に与える影響を調べることを目的

とした。

2. 実験方法

立方晶GaN の薄膜結晶成長はMOVPE 法にて 160Torr の減圧下で行った。Ga 原料、Al 原料にはトリメ

チルガリウム(TMGa)、トリメチルアルミニウム(TMAl)、また N 原料、As 原料にはジメチルヒドラジン

(DMHy)、ターシャリーブチルアルシン(TBAs)をそれぞれ用いた。キャリアガスは水素を用いた。

まずAlGaAs中間層の導入を行う前段階として(1)従来の成長法による立方晶GaNの成長を行った。立方

晶GaNは成長条件、とくに成長温度に敏感であり、これを最適化する必要があるからである。立方晶GaN

は、まずGaAs基板上にGaAsバッファを成長した後、GaN 低温バッファを成長し、最後に立方晶GaNエ

ピタキシャル層を成長した。このときのバッファ層とエピタキシャル層の成長温度の最適化を行った。

次に GaAs 基板上に AlGaAs のみを結晶成長し、AFM による表面モフォロジーの観察と Al の固相濃度

を評価した。そして最後に(2)AlGaAs中間層を導入した立方晶GaNの成長を試みた。

これらすべての作製した試料について、高分解能X線回折測定(HR-XRD)、走査型電子顕微鏡(SEM)を用

い、構造的評価を行った。



(e) 900 oC(d) Tepi.=875 oC (f) 925 oC

図 1 立方晶GaNの表面SEM像

(b) 575 oC(a) Tbuff.=550 oC (c) 600 oC
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3. 結果と考察

(1)従来の成長法による立方晶GaN の成長

GaN エピタキシャル層の成長温度を 900oC

に固定し、GaN 低温バッファの成長温度を

550、575、600oCと変化させたGaN低温バッ

ファ層の成長温度依存性の試料の表面 SEM

像を図 1(a)~(c)に、また、GaN 低温バッファ

の成長温度を 600oCに固定し、GaNエピタキ

シャル層の成長温度を 875、900、925oCと変

化させた GaN エピタキシャル層の成長温度

依存性の試料の表面SEM像を図 1(d)~(f)に示

した。図 1(a)~(c)から GaN 低温バッファの成

長温度が高くなるに従い、GaNエピタキシャ

ル層のグレインサイズが大きくなることがわ

かった。これはGaN低温バッファ層の成長温度が高くなると表面吸着原子の表面マイグレーションが促進

され、より大きな核が形成されたことにより、GaNエピタキシャル層のグレインサイズが増加したためだ

と考えられる。また、図 1(d)~(f)から、GaN エピタキシャル層の成長温度が高くなるにつれ結晶の表面平

坦性が向上することがわかった。図 1(f)に示した成長温度 925oC の表面像では立方晶の(001)面が現れてい

る。これは温度が高くなることにより吸着原子の表面マイグレーションが促進されたことによると考えら

れる。

X 線回折スキャンの半値幅と、[110]、[1-10]方位からのX 線逆格子マッピング測定から求めた立方晶相

純度の GaN 低温バッファ層の成長温度依存性を図 2 に、GaN エピタキシャル層の成長温度依存性を図 3

に示す。図 2よりGaN 低温バッファの成長温度が高くなるとスキャンの半値幅は小さくなり、立方晶相

純度は高くなることがわかった。これは表面吸着原子の拡散長が長い高温ではGaN 低温バッファのグレイ

ンサイズが増大し平坦性が向上したため、六方晶グレインが発生し易い(111)面の形成が抑制されたことに

よると考えられる。

図 3からGaN エピタキシャル層の成長温度が高くなると立方晶相純度は高くなっている。この結果は表

面 SEM 像からも明らかであるように温度が高くなることにより吸着原子の表面マイグレーションが促進

されたためだと考えられる。一方、スキャンの半値幅についてはほとんど変化がなかった。これはエピ

タキシャル層の結晶配向性は主にバッファの結晶性によって支配されていることを意味している。

以上の立方晶相純度とスキャンの半値幅の結果から低温バッファの成長温度では 600oC、エピタキシャ

ル層では 925oCが最適な条件だとわかった。このとき立方晶相純度は 94.4%、スキャンの半値幅は 0.385oC

であった。
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図 2 スキャンの半値幅と立方晶相純度の

低温バッファの温度依存性

図 3 スキャンの半値幅と立方晶相純度

のエピタキシャル層の温度依存性
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(2)AlGaAs中間層を用いた立方晶GaNの成長

GaAs基板上のAlGaAsは 700oCで成長した。Al濃度はX線 2-スキャンとPL測定から求めた。AFM

表面像からAl濃度が 6%のAlGaAsはRMSが 0.076nm、11%が 0.057nmと表面平坦性が高いことがわかっ

た。よって、Al濃度が6%と11%のAlGaAs

中間層を用いて立方晶 GaN の成長を行

った。立方晶 GaN は(1)において最適化

した成長条件を適用した。

Al 濃度 6%と 11%の AlGaAs 中間層を

用いた立方晶GaNのSEM像を図 4に示

す。Al 濃度 6%、11%ともに立方晶(001)

面が観察でき、図 1(f)の中間層を用いな

い場合と比較すると平坦性が向上したこ

とがわかった。また、断面 SEM 観察を

行ったところ、AlGaA中間層を用いない

場合と同様に、Al 濃度 6%と 11%どちら

も AlGaAs 中間層とエピタキシャル層の

界面にボイドが発生していた。AlGaAs

中間層の導入は、確かにGaN層の表面平

坦性を向上させたことから、ボイドはあ

る程度 GaN が成長した後に徐々に発生

したとも考えられる。

図 5 に[110]、[1-10]方位の X 線逆格子

マッピング測定の結果を示す。立方晶

GaN の(002)面からの強いピークのほか

=±7o 付近に六方晶(1-101)面からの弱

いピーク、長期周期の積層欠陥による回

折ストリークを観察した。この結果から

AlGaAs 中間層を導入した場合も立方晶

GaN が成長していることがわかった。こ

れらのマッピング測定の結果から立方晶

相純度を計算したところ AlGaAs 中間層

の Al 濃度 6%のものが 93.8%、11%が

95.2%であり、Al 濃度の増加に伴い立方

晶相純度が増加することがわかった。

4. まとめ

AlGaAs中間層を用いた立方晶GaN成長の前段階として従来のMOVPE成長によりGaN低温バッファと

GaN エピタキシャル層の成長温度の最適化を行った。低温バッファ、エピタキシャル層ともに成長温度が

高くなるにつれグレインサイズが増大し、表面平坦性が向上した。低温バッファ、エピタキシャル層の最

適な成長温度はそれぞれ 600oC、925oCであった。そのときの立方晶相純度は 94.4%、スキャン半値幅は

0.385oであった。

次にAlGaAs中間層を用いて立方晶GaNのMOVPE成長を試みた。Al濃度 6%、11%ともに立方晶GaN

の成長に成功した。立方晶相純度はそれぞれ 93.8%、95.2%であった。AlGaAs 中間層の導入は表面平坦性

を向上させ、Al濃度の増加に伴い立方晶相純度を増加させることを明らかにした。
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図 4 AlGaAs 中間層を用いた立方晶 GaN の表面

SEM像

(a)Al 6% (b)Al 11%

2m

図 5 [110]、[1-10]方位からの逆格子マッピング
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