
37巻 11号 (1985.ll) 生 産 研 究 477

llLlHLlllHlLI1日HLIltlll川HllHllHlH日日lHllHHllHlHHll川日lllLll川lHLl川Ill川Illllllll日日lHlHllllllllll=HIHllHlrIHl川Hlfl研 究 速 報

特 集 9 UDC539.198:539.216

分子線エピタキシーによるGaAs-AIAs超薄膜へテロ構造における

単原子スケールの界面凹凸とその平坦化
OneAtomicLayerGaAs-AIAsHeterointerfaceFluctuationsandTheirSuppressionby

lnsertionofSmoothingPeriodinMolecularBeamEpitaxy

田 中 雅 明*･榊 裕 之*･吉 野 淳 二*

MasaakiTANAKA,HiroyukiSAKAKIandJunjiYOSHINO

1. は じ め に

電子のドプロイ波長と同程度の厚みをもつ半導体超薄

膜ヘテロ構造の物性とデバイス応用に関する研究は,近

年の分子線エピタキシ- (MBE)や有機金属気相成長法

(MOCVD)の発達とともに非常に盛んになってきてい

る.そのような超薄膜へテロ構造の性質は,電子とヘテ

ロ界面との量子力学的相互作用によっているため,ヘテ

ロ界面の平坦性 ･急峻性というものが非常に重要な要素

となる1).膜厚の制御性が最もすぐれているといわれる

MBE法によって作製されたGaAs-AIAs系のヘテロ界

面には±1原子層程度のゆらぎがあるといわれている.

ヘテロ界面における1原子層程度のゆらぎは,透過型電

子顕微鏡による直接観察2),および量子井戸構造(QW)

からのフォトルミネセンス半値幅の広がり3)によってす

でに示されている.一方,最近MBE成長中に反射高エネ

ルギー電子線回折(RHEED)の強度変化を観察すること

によって,従来に比べて膜厚の制御性,界面の急峻性 ･

平坦性がすぐれた結晶成長ができるという期待がもたれ

ている4ト 6).著者らは,MBE成長中にRHEEDの強度の

ふるまいを観察しながら,数十Å程度の周期をもつ実用

上重要なQW を作製し.その界面の凹凸を原子層レベル

で平坦化する方法を兄いだした.またそのような平坦な

界面をもつQW からのルミネセンスは,従来に比べて著

しくシヤー-プになることを示す7)8).

2. サンプルの作製方法

Crドープ半絶縁性GaAs基板(001)表面上に(GaAs)n

-(AIAs)m多重量子井戸 (MQW)の成長を行った.n,m

はそれぞれGaAslウェル当りの層数,AIAslバリア当

りの層数である.m-18としてバリア幅Lb-50.9Åと

し,nは14層以上としてウェル幅Lzを40Åから150Å

まで変えたサンプルを作製 した.成長速度はGaAs,

AlAs 共に0.2-0.3pm/hr,基板温度は560oC,フラック

ス比As4/Ga-2-3とし,GaAsバッファ層を3000Å成
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長したうえにMQW を5周期作製した.RHEEDの観察

は,通常の(001)-2×4表面における,電子線の入射方

向 〔100〕または 〔110)としたときの鏡面反射ビームを

レンズで集光して光ファイバーに通し,光電子増倍管に

入れてモニタした.一般にMBE成長中に,HI族セルのシ

ャッタを開けた直後にRHEED強度の振動現象が観察

され,その振動の1周期が1原子層の成長に正確に対応

していることがわかっている.しかしその振動は成長を

続けるうちに減衰し,セルのシャッタを閉じて成長を止

めるとRHEED強度は次第に回復する4).この現象を

QW 成長中のヘテロ界面形成の際にどのように応用す

れば平坦な界面が得られるかという観点に立って,以下

に示す4種類の方法でヘテロ界面を形成してQW を成

長した.

typeIH･RHEED振動の強度の極大でGaシャッタ

を閉じ,RHEED強度が十分回復するまで成長を中断し

て (90S),Alシャッタを開けて次の層を成長させる.

AIAs上にGaAsを成長させる際も同様にする.

typeII-RHEED振動の極小でⅠⅠⅠ族シャッタを閉じ,

RHEED強度が充分回復するまで成長を中断して (90

S),次の層を成長する.

typeIIト へテロ界面形成の際に,RHEED振動の極大

でシャッタを閉じ,成長中断時間を5秒以下とする.

typeIV-ヘテロ界面形成の際に,RHEED振動の極小

でシャッタを閉じ,成長中断時間を5秒以下とする.

以上の成長におけるRHEED強度のふるまいをFig.1

に示す.

3. フォトルミネセンスによる評価

typeI～ⅠⅤのサンプルについて,77Kにおけるフォ

トルミネセンス(PL)測定を行った.励起光は5145Åの

Arレーザを用い,励起強度は10W～100W/cm2であ

る.Fig.2(a)～(C)は,n-18or19のQW からの典

型的なPLスペクトルを示す.

typeIのQW については,Fig.3(a)に示すような半

65



究研

37巻 11号 (1985.11)                            生 産 研 究

速  報 ll‖ll‖‖‖|IⅢ‖‖ml‖|llIII‖||||llllllllIIIIIIII:‖|‖||||‖||||||:|llllllllllllll!||‖lⅢⅢIIIIIIII‖ⅢIIⅢIllIIIIIIII‖||IⅢlll‖||:‖|||||III

Fig.l Intensityofthespecularbeam in the RHEED patterns measured as a function of time during t}te

formation of GaAs-AlAs heterointerfaces in the growth process of four different quantum wells

(type I-IV). The RHEED was taken from an (001)- 2x4 reconstructed surface, [100] azimuth.

As described in the text, type, I and type II quantum *s1s (QWs) were prepared with the growth

interruption of 90s prior to the interface formation ( a ), whereas type III and type IV QWs were made

with the interruption of 5s (b). The closing of Gabeam was synchronized with the RHEED oscilla'

tions in such a way that the intensity was maximum for type I and type III QWs, whereas it was mini-

mum for type II and type IV QWs' For details, see the text.

GaAs―AIAs MQW 77K
みられた。type Hの QWに おいてもtype Iと同様の結

果が得られた。
一般に,QWか らのPLス ペクトルはGaAs―AlAsヘ

テロ界面に存在する1原子程度の回凸の大きさがQW

中の2次元エキシトンのボーア半径と同程度からそれ以

下である場合にはブロードになる。 これは,発 光に関与

するQW中 のエキシトンがウェル幅ι″として %層 と

π+1層 の間の値を連続的に感じるために,ιzのゆらぎ

に対応した量子準位のゆらぎがPLス ペクトルに反映さ

れると考えられるからである。それに対して成長表面で

原子のmigrationが十分起きた後に形成されたヘテロ

界面は,凹 凸 (atomic step)密度が非常に少なく,そ の

サイズはエキシトンのボーア半径よりはるかに大きいと

考えられる。その場合には,QW申 のエキシトンはι″と

して1原子の整数倍の大きさを離散的に感じることにな

り,PLス ペクトルは1本のシャープなピークか,1原 子

層の違いに対応するピークの分離がみられる。したがつ

て,RHEED振 動の
“
位相

"に
かかわらず,界 面形成の
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Fig.2 Photolu面nescence spectra of GaAs―AlAs MQW

structures with L。=L″=509 A or 53.7 A measured

at 77K (a)and(b)show the spectra for type I

and type II QWs,whereas(C)showS the spectrum

seen in type ⅡI and type Ⅳ QWs.

値幅 20Å～30Å程度の非常に鋭い発光がみられた。ま

た,サ ンプルの別の場所ではFig.3(b)に 示すようなウ  際 に成長中断時間の長いQWは 非常にフラットな界面

ェル幅 ι2の 1原 子層の違いに対応するピークの分離が   を 有することがわかる。
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一方,type Ⅲ,Ⅳ の QWか らの PLス ペクトルはRg.  た のが Fig.4で ある。著者らの作製した QWの 半値幅

3(C)に 示すような半値幅 80Å程度のブロードなピーク   は ,界 面において 1原子層の凹凸を仮定して計算される

になった。 こ れは成長中断時間が短いために,凹 凸密度   値 よりもはるかに狭 く,特 にι″が狭い領域においては

か大きく, 1原 子層程度のヘテロ界面のゆらぎが存在す   過 去に発表されたいかなる値よりもすぐれたものである。

ることを反映している。

以上の実験事実は,前述の成長条件ではRHEED振 動

の位相にかかわらず,成 長中断時間を十分におかなけれ

ば,単 原子層レベルで平坦な界面は得られないことを示

している。

77Kに おけるQWの PQ半 値幅夕 とウェル幅ιz

の関係をプロットしたのがFig.3である。従来の方法で

成長したQWの PL半 値幅は∠″バ&乞 zた2で説明さ

れれるプロードニングがおこり,type Ⅲ,ⅣのQWも こ

の範ちゆうに入る。しかしtype I,HのQWに ついては

ι″の狭い領域で半値幅が20Å～30Å程度 (4 meV～7

meV)と なり,良 好なヘテロ界面が得られていることが

わかる。

他のデータとの比較のために3九"横軸を発光波長とし

そ77Kおよび4:2KにおけるPL半値幅をプロットし

Weu Width (A)
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Fig.3 Full width at half maximum (FWHM) of the

photoluminescence spectrum from GaAs - AlAs

quantum wells as a function of well width' The solid

line is calculated by assuming one monolayer

fluctuation of the well width. The broken line

denotes the calculated broadening 0.7kT due to the

thermal energy of carriers at 77K. The filled circies

are the experimental data of type III and IV QWs,

whereas open circles and open squares are those of

type I and type II QWs, respectively.
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Fi」4 FtlH wdth at half ma対 mum(FWHM)of the

photoluminescence spectrum from GaAs― AlAs

quantum wells as a function of elnission wavelength.

The broken line denotes the calculated broadening

by assuming one monolayer nuctuation of the well

width at 77K Some other published data are also

sho、′n in this flgure
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4.光 吸収スペクトルによる評価

QWか らのPL半 値幅によって界面の評価を行ってき

たが,一 般にPL半 値幅が界面の凹凸を直接反映してい

るかどうかは問題が残る。 というのは, 2次 元エキシト

ンはQW中 を動いてエネルギーの低い所 (すなわち凹凸

のある中でLπの大きい所)で 発光消滅する可能性があ

るからである。そこでこのような過程の影響を受けない

光吸収スペクトルの測定をしてPLと 比較をする必要が

ある.著 者らは,前 述の方法によって平坦な界面をもつ

GaAs― AlAs QWを 2種 類 にz=509Å , 150Åι。=

50.9Å)作製した。QW層 の厚さは05μmと して,光 吸

収スペクトルは77Kに おいて,QWの 下|こ成長したN―

AlGaAs/GaAs単 一ヘテロ接合における光伝導を用い

て測定し,PLス ペクトルと上ヒ較した,騨 g・5(a),(b)

は2種類のQWか ら77Kに おけるPLと 吸収スペクト

ルを示す.PLの ピークの位置およ1ぼびスペクトルの形

状が,光 吸収スペクトルにおけるelectron―heavy hole

excitonのピーク位置および形状によく一致している|

これは77Kに おけるルミネセンスはeXciton発光が支

配的であることを示している。Fig.5の(a二1),(a一

響
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MBE成 長中におけるRHEED強 度変化を観察するこ

とによって,GaAs AlAsヘ テロ界面を形成する方法と,

QWか らのフォトル ミネセンス半値幅 との関係を調べ

た。その結果,RHEED振 動の位相にかかわらず,10原

子層程度以上の成長後には,表 面に1原 子層程度の凹‐凸

が生じる。しかし,数 十秒程度の成長中断によって凹凸

が除かれて,原 子層レベルで平坦な界面が得られ,QW

からのフォトルミネセンス半値幅は著しく狭 くなる。77

K,4.2Kに おけるPL半 値幅は,ιzが小さい領域 (ι″≦

70Å)において,過 去のデータより狭いものが得られた。

また,吸 収スペクトルとPLス ペクトルが良 く一致する

ことから,PL半 値幅はQWの 界面の凹凸を正確に反映

していることが明らかになった。

(1985年9月 3日受理)
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Fig.5  Absorption and photoluminescence spectra mea・

sured at 77K on two GaAs― AIAs MQWs with Lz=

50.9A(a)and 150A(b).The spectra(a-1)and

(a-2)are taken from the same wafer but at

different sites.

2)は,ιπ=50.9Åのの同じサンプルの異なる2カ所から

測つたスペクトルである。(a-1)に おいて,PL半 値全

幅は6.3 meVで あり,界面において1原子層程度の凹凸

を仮定した場所の広がり(～20 meV)に 比べるとはるか

に4 さヽいばかりでなく,吸 収スペクトルにおける低エネ

ルギー側の半値半幅3 meVと 一致している。この吸収ス

ペクトルの半値幅は,従 来の値よりもはるかに狭いもの

である10。(a-2)に おいてはPLと 吸収の両方におい

て,ウ ェル幅ι″の1原子層の違いに相当するピークの

分離がみられる。これはQWの 界面は平坦であるが,エ

キシトンの半径よりはるかに大きなatomic stepが存在

することを示している。以上に述べたようなPLと 光吸

収スペクトルの良い一致は,著者らの作製したQWで は

エキシトンが発光消滅する前にQW申 を移動するよう

な過程はPLス ペクトルに現れていないということを示

す。したがつて,PLス ペクトルは,界面の凹凸を正確に

反映しているということが明らかになった。

5。 結     論
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