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概 要Abstract

本研究 は,光 フ ァイバ通信波長帯1.55μmに お ける光 デバイスのモ ノ リシ ック集積方法 の1つ で あ

る有機金属気相成長(MOVPE=Metal-Organic Vapor Phase Epitaxy)選 択 成長(SAG: Selective Area Growth)

に対 して反応 工学的解釈 を用い てモ デル 化 し,光 デバ イスの設 計手段 として応用す るこ とを試 みた も

のである.

まず第1章 で研究 の背 景 と目的 を述べた後 に,第2章 ではMOVPE選 択成 長の既往 の研 究を紹介 し,

本研 究の 目的 と,達 成す るための方法論 を明確 にす る.具 体的 には,世 間的 にはMOVPE選 択成長 で

は気相拡 散が支配的 であ り,マ ス ク近傍のみ に表 面拡 散が影響す る と言われてい る ことを受 け,モ デ

ル化を第1に 気相拡散 につ いて行 い(第3章),第2に 表 面拡 散 につい て行 う(第4章)こ とを決 め る.

第3章 では,MOVPE選 択成長 の気 相拡散が最 も支配 的であ ろ うとの想 定の下,InGaAsPのIII族 側

製膜 種それぞれ に対 して気相拡 散モデル を用 い,任 意の形状 のマス クに対す る製膜種 の濃度分布 を計

算す ることによって,選 択成 長領域 の各地 点での組 成(即 ち,発 光波長,歪 み)・ 膜厚 を計算す る.そ

してマス ク端か ら10μm以 内の領 域 を除 く領域 において は気相拡散 モデル による特性 の計算 と精度 良

く一致す るこ とを示 し,気 相拡 散が支配的 であ る想定の妥 当性 を示す とともにマ ス ク近傍部以外 での

設計手段 とな りうる ことを示す.

第4章 では表面拡散 につい てモデル 化す るこ とを 目的 と し,第3章 で残 され たマス ク近傍 でのInP

成長の振 る舞い をモ デル 化 し,設 計可能 な範 囲 をマ スク近傍 も含 めた全域 に広 げ るこ とを試 みた.マ

スク近傍で は異 常成長 とも呼ばれ る特徴 あ る形状 を持つ ことが知 られ ているが,今 回特 に異 常成 長部

形成の時間発展 を調 べ るこ とによ り,結 晶成長初期 には表面拡 散成分 がほ とん どない ことを示す.そ

して従来考案 されていた選択成長マ ス クか らのマイ グ レーシ ョン成分 は全 て気相拡散 に含 め ることが

でき,真 に表面マイ グ レー シ ョンと して(100)結 晶面 に異常成長 として寄与す るの は(111)B面 か らの表

面マイ グ レーシ ョンで あるこ とを示す.一 方InGaAsPの 場合は表面拡 散効 果が ほ とん どみ られない こ

とを受 け,端 面部での ファセ ッ ト形成 について考察す る.

第5章 では,第3,4章 で行 って きた気相拡散 ・表 面拡散以外 の効 果につ いて(1)V族 組成 の分布(lnAsP

成長),(2)歪 み効果の計算 の適用範 囲(lnGaAs成 長)に ついて調べ る.気 相拡散 におけ るV族 一定 の想

定に限界があ り,発 光波長10nm程 度 の分布 を持 たせ るこ とを示す.一 方高歪みInGaAsの 場合 に組成

比か ら計算 され る発光波長 と歪み量 に矛盾 が生 じて しま うこ とを示 し,計 算方法 に よって も適用制 限

を受け ることを示す.

第6章 では,こ れ までのモデル確立の 目的 であった,光 デバ イス設 計応用 に対 して行 う.具 体 的な

対象 と して偏波無依存 半導体光増幅器 を選 び,選 択成長領域 で偏 波無依存特性 が得 られ るよ うな平坦

領域の組成(発 光波長 ・歪み)を 計算す る.実 際のデバイ ス特性 を比較 し,実 験 に よる条件 だ しと比

較 した時 の本手法 の優位性 を示す.

最後 に第7章 では本研 究 を総括 し,現 状 にお ける達成 と課 題 を把握 し,今 後の展開 につ いて述べ る.
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第1章 序論

1.1.研 究 背 景

近年,社 会の情報化 は著 しく,"ブ ロー ドバ ン ド","ユ ビキ タス"と い った言葉 に象徴 され るよ うに,

至 る所,様 々な形態 で,大 容 量の情報が電子端 末 を通 じて利用 され るよ うになった.そ れ に伴 い,ネ

ッ トワー クには幹線系,支 線 系か らエ ン ドユーザ問わず大容 量で強固 な通信 インフ ラ環境が必 要 とさ

れ る.ま た これ らの要求には単 なる レーザの特性 改善 ではな く,Dense Wavelength Division Multiplexing

(DWDM)や 全 光スイ ッチ をは じめ とす るシステ ム的アプ ロー チが存在 し,言 わばデバイ スの多機 能化

が求 められ ている と言 える,

光デバイスの多機能化 にはい くつか のアプ ローチがあ り,個 々の機能 を持 つ複数 の光デバ イス をハ

イ ブ リッ ド集積す るのが一番早 い解決案 であ る.し か しなが ら今後,よ り高密度 に集積す る事 を考 え

れ ば,ハ イブ リッ ド集 積 にお いては個 々の歩留 ま りに加 え,更 にアライ メン トやパ ッケージ ングの面,

そ して価格 の面で不利 である,こ こで,発 光素 子 ・光制御 素子 を同一基板 上 に作成す る とい うモ ノ リ

シ ック集積 す るこ とが解決策 として挙げ られ る.

Figure1-1:Ⅲ-Ⅴ 族 化 合 物 半 導 体 の 格 子 定 数 とバ ン ドギ ャ ッ プ エ ネ ル ギ ー.(Tien et. al., 1985)

特 に 化 合 物 半 導 体 光 デ バ イ ス はInP基 板 上 にInGaAsP, InGaAlAs系 の 結 晶 成 長 を 行 う こ と に よ り,InP

基 板 に 格 子 整 合 し な が ら,光 フ ァ イ バ 通 信 に 用 い られ る1.55μm,1.3μmと い っ た 波 長 帯 を 広 域 に 利 用

す る こ と が で き る.ま たFig.1-1の 通 り,InGaAsP, InGaAlAs4元 混 晶 で は 欲 した 波 長 を 持 ち な が ら,
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格子定数 を変 える ことがで き,InP基 板 に対す る任意 の歪み を持 たせ るこ とがで き,自 由度の大 きい

結晶成長が 可能で ある.光 フ ァイバの損失 の最小 損失帯で ある1.55μm付 近 で幅広 く成長で きる こと

か ら,光 デバイ スに適 した化合物半導体 である と言 え,こ れ までに盛ん に研究 が行 われてい る.

1.2.モ ノ リシ ック集積光通信デバイスの作製手法 と応用状況

モ ノ リシ ッ ク 集 積 手 段 の 代 表 的 な も の と し て,エ ッ チ ン グ&再 成 長(Etching & Regrowth),選 択 成 長

(Selective Area Growth),量 子 井 戸 無 秩 序 化(Qwl: Quantum well Intermixing)の3つ が あ げ られ る.こ こ

で は そ れ ら の 特 徴 を 応 用 用 途 の 立 場 か ら述 べ,本 研 究 で 用 い るMOVPE選 択 成 長 の 有 用 性 及 び 欠 点 を

述 べ る.

A. Etching & ReRrowth(エ ッ チ ン グ&再成長)

モ ノリシ ック集積 化の代表 的な手法 として用い られ てい るの がエ ッチ ング&再 成長 で ある.エ ッチ

ン グ&再 成長 では,あ るバ ン ドギ ャ ップを持 つ組成 の層 を通常通 り平坦面 に成長 し,そ の後 バ ン ドギ

ャ ップを変 えたい部分をエ ッチ ングに よ り除去 し,そ の部 分にそ のも う一つのバ ン ドギャ ップを持つ

組成の層 を再成長す る方法で ある.こ の方法で は,各 素子 をそれぞれ最適 な構 造で成長 でき るが,再

成長 界面(バ ッ トジ ョイ ン ト部)が でき,そ の部 分での損失 が大 き くなって しま う問題 が ある.ま た,

プロセ ス工 程 が多 く,必 要 なバ ン ドギャ ップの数 の分 だけ成長が必要 となって しま うとい う問題点が

ある.

B. Quantum Well Intermixing (量子 井 戸 無 秩 序化)

QWIは スパ ッタ リング等でSiO2を 代表 とす る膜 を形成 す る際 に界 面にで きる点欠 陥をアニール処

理す る事で量子井戸層 まで拡散 させ,そ れ によ り量子井戸の原子 の相 互拡散 を促進 してバ ン ドギャ ッ

プを変 化 させ る方法で ある.プ ロセス 自体 は容易 であ り,パ ッシブ素子 とア クテ ィブ素子のみの作製

では最 も手っ取 り早い手法 であ ると考 え られ る.ま たFig.1-3に 示 され る通 り,作 製 された素子 の断

面形状 を他の集積方法 と比較す ると,ア クテ ィブ部 とパ ッシブ部 の境 界にで きがちな不必要 な膜厚不

均 一性 がない とい う理想的 な形状 が得 られ る.

一方問題点 と して は,同一 基 板上に3つ 以 上のバ ン ドギャ ップ組成 の結晶 を形成 す る場合 には,保

護膜 の厚 さを領域 ごとに変 え るな ど,特 別 な作業が必要 とな り,汎 用性 に劣 る とい う欠点が見 られ る.

C. Sslsctivs Area Growth(選 択成 長)

選択成長で は,基 板 の 一部 をマス クで覆 うことによ り,成 長領 域 を限定す る方法で ある.こ れ に よ

り,マ ス ク形状 に依 存 してマ スク周囲 のバ ン ドギ ャ ップや膜厚 が変化す るものであ る.選 択成長 の最

も特徴的 なのが,成 長回数 が1回 で済む こ とである.成 長 回数の減少 は,デ バイ ス作製 コス トの低減,

歩留 ま りの向上が見込 まれ,数 多 くの選択成長デ バイ スが考案 され て きた[1].逆 に選択成長 の欠点は,

欲 したデバ イス特性 を得 るた めに,多 くの条件出 しを必 要 とす るこ とである.要 は,ど の よ うなマ ス

ク形状 を用 いれ ば,ど の よ うな特性 が得 られ るの かが不明確 なので ある.

もう一つ の欠点は,例 えばア クテ ィブ部 とパ ッシブ部 の集積 を行 うためにはバ ン ドギャ ップエ ネル

ギー の差 を 与えなければな らないが,選 択成長で は主にⅢ 族原料 の濃度 に よって面 内集積 を行 うた め
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に,バ ン ドギャ ップ特性 の変化 を与 える と同時 に膜厚や 歪み も変化 して しま うとい う制御性 の悪 さで

ある.

但 し,バ ン ドギャ ップ波長 を平面 内に集積す る とい う点か らは最 もフ レキシブル な手法 であ る.そ

の特徴 を生 か し,1つ の基板か ら1.52-1.59μm波 長 で40チ ャネル のDFBレ ーザ を作製 した例や[2],

半導体光増幅器 内にバ ン ドギャ ップエネル ギー を変化 させ るこ とによ りクロス トー クの小 さい半導体

光増幅器 を作製 した例があ げ られ る[3].ま た窒化物 半導体に よる可視領域 での発光 も選択 成長に よっ

て得 られ てお り[4],今 後 は特に他 波長集積 方法 と して特徴が活 きて くる と考 え られ る,

更 に,選 択成長 はその根 本で ある結 晶成長 に選択肢 を持 たせ るもので もあ る.量 子 ドッ トの場合 は

[5].ピ ラー構造 による フォ トニ ック結晶作成[6]な どに も用い られ てお り,今 後の期待 を予想 させ る.

この他 にも,Twin waveguide, Offset Quantum Well等 といったモ ノ リシ ック集積 化 手段が提 案 され て

い る(Fig.1.4).そ れ ぞれの手法 に長所 と短所が あ り,目 的に応 じた 手段 が選 ばれ てい る.

Figure.1-3:代 表的なモ ノ リシ ック集 積化方法 で典型 的なア クテ ィブ部.パ ッシブ部 を集積 した際の

断 面図(Skogenら に よる[7]).
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Figure.1-4:代 表的なモ ノ リシック集積 化方法 と,そ の長所,短 所一 覧(ECOC'05改)

1.3.本 研 究 の 必 要 性 と 目的

この ような研 究背景 を踏 まえ,MOVPE選 択成 長ではエ ッチン グ&再 成長やQWIと 比較 して,汎 用

性 に対 しては優 れてい るが,デ バ イス特性 は条件 出 しの複 雑 さか ら劣 ることを認 めざ るを得ない,逆

に言えば,選 択 成長のマ スクか らデバイ ス設計 を可能 にす るこ とは,汎 用性 に優れ かつ 特性 の良 いモ

ノ リシ ック多機 能 ・高性 能デバ イスの創 製 を意味す る.こ の動機付 けを踏 ま え,選 択成 長の原理 を踏

まえ,選 択成長 マ スクか らデバイ ス特性 と して重要 であ る膜厚 やバ ン ドギ ャ ップ波長 の推 定方法の確

立を行 うことが本研 究の 目的 である.

その 手順 として,ま ずMOVPE選 択成長 で支配的 と 一般的 に言 われ る気相拡散現象 に注 目 したモデ

ル を用 いる ことに よ り,選 択成長マ スクか ら選択成長 領域のデバイ ス特性 を設計す る手法 を確立す る .

その上 で,気 相 拡散現象 によって推 定で きる範囲 を調 べ,で きるな らばその範囲 を拡大 し,設 計範囲

を広げ てい くことを 目指す.

1.4.本 論 文 の 構 成

本論 文では第2章 でMOVPE選 択成長 の既 往の研 究を紹介 し,本 研 究の 目的 と,達 成す るための方

法論 を明確 にす る.

第3章 では,MOVPE選 択 成長の気相拡散 が最 も支配的 であろ うとの想定 の下,InGaAsPの Ⅲ 族 側

製膜種それぞれ に対 して気相拡散モデル を用 い,任 意 の形状 のマ スクに対す る製 膜種の濃度分布 を計

算す るこ とによって,選 択成長領域 の各 地点での組成(即 ち,発 光波長,歪 み),ま た膜厚 を計算す る.

またその適用範 囲について調べ る.

第4章 では表面拡散 につ いてモデル化す るこ とを 目的 とし,第3章 で残 され たマ スク近傍 でのInP

成長の振 る舞い をモデル化 し,設 計 可能 な範 囲 をマ ス ク近傍 も含めた 全域 に広 げ るこ とを試る.ま た

InGaAsPへ の適用 を試み る.第5章 では,第3,4章 で行 って きた気相拡散 ・表面拡散以外 の効果 につ

いて(1)V族 組 成の分布(InAsP成 長),(2)歪 み効 果の計算の適用 範囲(InGaAs成 長)に ついて調べ る.第6
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章では,こ れまでのモデル確立の 目的であった,光 デバイス設計応用に対 して行 う.具 体的な対象と

して偏波無依存半導体光増幅器を選び,選 択成長領域で偏波無依存特性が得 られるような平坦領域の

組成(発 光波長 ・歪み)を 計算する.最 後に第7章 では本研究を総括 し,現 状における達成 と課題を

把握 し,今 後の展開について述べる.
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第2章MOVPEと 選択 成長 の基本原理

本 章 で は 研 究 を 行 うに 当 た っ て 重 要 な 装 置 原 理 と して 有 機 金 属 気 相 成 長 装 置(MOVPE:

Metal-Organic Vapor Phase Epitaxy)に ついて述べ る.今 後の実験 の共通 条件 とな る選択成長 マス クの作

成 方法 につ いて も述べ る.ま た本研 究の立場 を明確 にす るため にMOVPE選 択成長 のモデ ル化に関す

る研究状況 を調 査 した.

2.1.有 機 金 属 気 相 成 長(MOVPE: Metal-Organic Vapor Phase Epitaxy)

MOVPE(Metal-Organic Vapor Phase Epitaxy: 有機金属気相成長)は Ⅲ 族 元素Inの 原料 と してTMIn

(tri-methy1-indium)や,Gaの 原 料 と し てTMGa(tri-methyl-gallium),Alの 原 料 と してTMAl

(trimethylaluminum)等 の有機金 属原 料を用い る ことか ら有機 金属気相 成長 と呼 ばれ てい る.

有機 金属原料は,常 温 では液体,ま た は固体 であ るが,飽 和蒸気圧 が比較的 高いため,H2やN2を

キ ャ リア ガス として用 いれ ば,結 晶成長 に十分 な量の成鳥用原料 を ガス として安 定 して供給す る こと

が出来 る.こ の成長法 は,原 料にガ ス ソー スを用い,化 学反応や熱 分解等 に よ りガス ソー スの分解或

いは他 の反応種 を生成 して結晶成長 を行 うもので ある.

この よ うにMOVPE法 で は,MBE法 等の他 の結 晶成長方法 とは異 な り,結 晶成長 用の Ⅲ 族,及 び

V族 元素の原料 を共に室温において気体 と して取 り扱 うことが可能で ある.そ のた めに大 面積 に渡 る

薄膜均一性や,薄 膜 制御性,ガ ス流量比 の制御 による組成比 の制御 ・結晶組成 の均一性,そ してガス

切 り替 えによる膜厚 の制御性 や急峻 なヘ テ ロ界面 の形成 を可能 に してお り,ガ ス系 を操作す る ことで

複雑 な多層構造 に も対応 で きる.ま た,原 料ガ スの混合 に よ り多元系材料 の形 成が容易 である.特 に

MOVPEはMBEと 比較 して面 内均 一性 に優れ,Light Emitting Diode(LED),Laser Diode(LD)を 始め とす

る光デバ イ スの大量生産方法の 主力 として用い られ てい る.文 献 としては1969年 にMasasevitら が

GaAs単 結晶 を作製 した のが始 めだ と思われ る[1].

Fig.2-1にMOVPE装 置 の概念 図を示す.有 機金属材 料はバブ ラー と呼ばれ るスチール容 器に密封 さ

れ てお り,挿 入 され たチューブか ら輸送 ガスであ る水素(純 化 装置 によって水分 ・酸素等 の不純物 は取

り除かれて いる)を 送 り込む こ とで バブ ラ管 内に飽 和蒸気圧 を作 り,ス テ ン レス配 管 を経 由 して(反 応

管)に 送 られ る.こ こで同 じく送 られたV族 原料 は,nド ーパ ン ト(H2S)やpド ーパ ン ト(DMZn)と 混合

され,高 温にな ると熱分解 され る.そ のた め高温 のサセプ タ上 での熱 分解過程 を経 て,基 板上 に化合

物 半導体の単結晶薄膜 が成長 され る.

実 際 に 使 用 した の は,当 研 究 室 に1995年 に 導 入 され た 有 機 金 属 気 層 成 長 装 置(MOVPE:

Metal-Organic Vapor Phase Epitaxy/MOCVD: Meta1-Organic Chemical Vapor Deposition)で あ る.AIXTRON

社製の汎用MOVPE装 置,AIX200/4で あ る.AIX200/4は サセ プ タ回転式の減圧横型MOVPE装 置で

あ る.基 板回転 をH2ガ ス流のみ によって行 い,機 械的 な部分 がない ところが特 徴的な点 である.水

平型 の リア クター構 造 を採 用 し減圧(100mbar)で キ ャ リアガ ス(本 研 究ではH2)と 原料 ガス を基板 に吹

き付 けて も熱対流 がで きに く くなっている.Ⅲ 族 ・V族 の各原 料 は リアク ター直前 まで混 ざらない よ
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う に な っ て い る,ま た 基 板 面 内 の 均 一性 を よ く す る た め に 基 板 回 転 数79.2(rpm)で 回 転 して い る.

原 料 ガ ス 供 給 ラ イ ン は そ れ ぞ れ ダ ミー ラ イ ン を 持 ち,常 に 原 料 ガ ス 供 給 ラ イ ン と 同 等 の 流 量 の キ ャ

リア ガ ス を 流 し て い る.こ の 為 に 片 方 をReactor Line,他 方 をVent(排 気)ラ イ ン に 供 給 す る こ と で リア

ク タ 内 の 圧 力 変 動 を 防 ぎ,ヘ テ ロ接 合 な ど 急 峻 な 結 晶 組 成 の 切 り替 え を 行 っ て い る.今 回 の 実 験 に お

い て の 使 用 ガ ス 原 料 に はIII族 原 料 と してTMGa,TMInを 用 い た.一 方V族 原 料 と して は 多 く はPH3

(Phosphine), AsH3(Arsine)が 用 い られ る が,本 装 置 で は 主 に 安 全 上 の 要 求 か ら,Pの 原 料 と し てTBP

(tertiary-butyl-phosphine),Asの 原 料 と し てTBAs(tertiary-butyl-arsenic)等 を 用 い て い る,ま た,ド ー パ

ン ト材 料 と し て はDEZn(Diethy lzinc),H2S等 を 用 い た.

Figure2-1:(a)水 平 型 リ ア ク タMOVPEの 概 念 図,(b)本 研 究 で 実 際 用 い たAIXTRON社 製 汎 用MOVPE

装 置AIX200/4(Project 1409)の 写 真.

―7―



2.2.MOVPE選 択 成 長 に用 い る基板 作 製 プ ロセ ス 手順

本節 では本論 文で全般的 に用 いる選 択成長基板 のプ ロセス手順 につ いて述べ る.

1.SiO2堆 積過 程

スパ ッタ装置(ANELVA社 製,も しくはULVAC社 製3元 ミニ スパ ッタ)を用 いて,選 択成長マ ス

クとなるSiO2を2inch基 板 まる ごと200nm積 む.ス パ ッタレー トは(200nm/15min.)で あるが,実 験

時期 ・場 合に よって20%程 度 の誤差 があ る.ま た基板 の中央部 と端 っ こでは25%程 度膜 厚が薄 い.

その後,必 要が あれ ば基板 を劈開 してサイ ズを小 さくす る.

2.パ ター ニン グ

スビンコー タを用いてPrimer(OAP),レ ジ ス トS1805を それ ぞれ500rpm5秒,6000rpm40秒 で

塗布 し,90℃ のオーブ ンにて30分 プ リベ ー クす る.そ の後,マ スクア ライナ装 置 を用いて選択成長

マ スクパ ター ンを転写す る.露 光時間は3.8秒.そ の後,現 像液(NMD-3)を 用 いて約15秒 程現像 す

る.そ の後 に,110℃ の オー ブンにて30分 ポス トベ ー クす る.

3.選 択成長 マ スク形成過程

選択成長バ ター ンのSiO2を 除去す るために,バ ッフ ァー ドフ ッ酸(63BHF)に2分 間つけ る.そ の後

レジス トを完全 に除去す るために加熱 した剥離液(は く り106)に5分,剥 離液 を取 るた めにイ ソプ ロピ

ルアル コー ル(IPA)で 置換 し,N2ブ ロー で乾かす.

4.成 長 前基板洗浄手順

表面の酸化膜 を除去す るため にH2SO4:H2O2:H2O=7:1:1(SBW)に5-30秒 つけ,軽 くエ ッチ ングす る.次

いで,水 で洗浄 し,N2ブ ローで乾 かす.そ の後 なるべ く早 くMOVPE装 置の グロー ブボ ックス内(N2

雰囲気)に 移 し,成 長前 まで待機 させ る.

2.3.選 択 成 長 の メ カ ニ ズ ム に対 す る理 論 的研 究 動 向

MOVPE選 択成長 には、大 き く2つ の効果 があ るといわれ ている.一 つは基板全 体に効果 を及 ぼす

気相拡散 であ り,マ スク 上に製膜 種が取 り込 まれ ない ことか ら生 じる濃度勾配 に よって膜厚や組成 に

ば らつ きを与 えるといわれ てい る.こ の様 に気 相拡 散ではそ の振 る舞 いが明確 に示 され てい る.も う

1つ はマ ス クの端 か ら数 μmの 範囲で影響 を及 ぼす といわれ てい る表面拡散(表 面マイ グ レーシ ョン)で

あ る.こ れ らの解釈 には未 だ揺 らぎが あるが,世 間の多 くで用 い られ てい る選択成長 の メカニ ズムの

概念 図をFig.1に 示す.

MOVPEの 反応炉 におけ る製膜種の反応過程 は複 雑で ある.そ の場観測 の技術 も進展 しつつ あるが,

詳細な反応過程等 は不明なのが現状 である.更 には選択成長 とい った,微 細領域 まで を観測す る こと

を考 える と,そ の場観測 で メカニ ズムを解 明す る事 は今後 も難 しい と考 え られ る.

そ こでMOVPE選 択成長 の メカニ ズムが どの よ うな もので あるのか,多 数 の研 究機 関が精 力的に解

明 を行 って いる.本 章では、MOVPE選 択成長 の メカニズムが どこまで解 明 されてい るのか,世 間で

の研究動 向を踏 まえつつ,我 々の研 究方針 の特徴 を述 べる.
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Figure2-2:. MOVPE選 択 成 長 の 従 来 の モ デ ル 図.

初期 の研 究におい て,選 択成 長のメ カニズムは,表 面マイ グ レー シ ョン と気相拡散 とい う2つ の構

成 要素が存在 す る事が確認 され た[2].表 面マイ グ レー シ ョンはマ スクの極 近傍で ある,選 択成長領域

の側 面部 に強 く影響す る と考 え られ,選 択成長領域 は 一般 的 に リッジ型に形成 され る事が知 られた.

一方気相拡散 は ウェハ表 面の淀み層 にお けるマ スク 上に付着 しなか った製膜 種の蓄積 に よる濃度の勾

配 に より,選 択成長領域 に向けたフラ ックスが生 じることに起因す る と考 え られ てい る.

Coronellら は,質 量バ ランスを考慮 した表面拡散 を合 わせ たモデル を考案 した[3].モ デル は製膜種

の付 着確 率,滞 留時間,マ ス ク上の表面拡散長 をパ ラメー タ としてい る,Yamaguchiら は[4],SiO2マ

ス クに よって選択成長端1μm程 度 の拡散長 を持つ製膜種 の作 用があ り,そ の後脱着す るこ とを示 した.

脱 着の際に,気 相拡散 のメカニズムに よ り,気 相 拡散の拡散長 に よ り選択成長領域 に製 膜種が運 ばれ

るとしてい る.

一方
,Gibbonら は幅広 い領域で は表 面マイ グ レー シ ョンは無視で きる ことを示 し,2次 元 のラプラ

ス方程式に基づいたモデル を考案 した[5].そ のモデル はIII族 製膜 種それ ぞれ に対 しての気相拡 散パ

ラメー タを用い,均 一 なマ スクを題 材に計算 を行 った.Alamら は,そ れ を3次 元に拡張子,不 均一 な

幅 のマ スクでの シ ミュ レーシ ョンをInGaAsPバ ル クについて行 った[6].ラ プラス方程式は有 限要素法

(FEM: Finite ELement Method)を 用いて解 かれ,組 成比の シフ トと膜 厚の推定 に成 功 してい る.こ の手

法は本研 究で も用 いる.

Fujiiら は気相 拡散 と表面拡 散両方 を含めたモデル(Fig.2-3(a))を 発表 し,結 晶表 面での原料の拡散長,

マ スク 上での原料の拡散 長 と,マ スク上 と結 晶表面上 にお ける固層 への取 り込み と脱着の時 定数 の比

とい う3つ のパ ラ メー タでInP膜 厚の推測 を行ってい る[7].論 文 中で用 い られ てい る3つ のパ ラメー

タ値はそれぞれ,LE=70μm,LM=130μm,tEM=8.2で ある.結 晶表面上 と気相 の間に表面拡 散層 とい

う中間層 を導 入 し,原 料濃度の 主体的 な もの とみ な しているのが特徴的 である,更 に,基 板 に溝 を作

製 して も膜厚分 布がで きるこ とか ら表 面拡 散の影響が小 さい ことを示す と共に,選 択成長 の効 果には

成長時の圧 力が重要 であ るこ とも示 してい る[8].

一 方
,GreenspanはGibbonの モ デル におい て唯一 のパ ラ メー タであ るD/ksの 値 が混 晶の場合 は

InGaAsPの 組成比 に よって異 なる ことを示 した[9].こ れ は,2元 系 の場合 と異な り,InやGaの 製膜

種 が様 々な反応 プ ロセ スを経 て結晶 に取 り込まれ てい る事を予想 させ る.特 に,As濃 度 に依 存 してIn

が取 り込 まれやす いな どの触媒的効果 が考 え られ てい る.ま た同様 にOhら は,D/ksの 値 が,V族 が

PH3やAsH3と いったHydride化 合物 を用 いた場 合 と,TBP,TBAsと い った有機金属化合物 を用いた

場合 で異 な ることを示 してい る[10].

Greenspanら は,選 択成長領域 端でで き る異常成長 の時間発展性 に注 目し,表 面拡散 が選 択成長時

に形成 され る(111)B面 か らの表 面マイ グ レー シ ョンと想 定 して計 算 した.そ の場合,特 にマ スク近傍
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でのGREの 膜厚依 存性 を よく説明 できる ことを素過程 の反応 か ら導 いている[11].こ の 手法は本研究

で用 いる.

Rondaniniら は,リ ア クタ スケール,選 択成長領域 上の表面拡散,フ ァセ ッ トに よる表 面マイ グ レー

シ ョンにつ いて,そ れ ぞれ シ ミュ レーシ ョン しマル チスケール シ ミュ レーシ ョンを総合的 に行 ってい

る[12].特 に,表 面マイ グ レー シ ョン成 分が(111)B面 か らの もの と想定す る と,実 験事 実 と精度良 く

一致す るこ とをモ ンテ カルロシ ミュ レー シ ョンによって示 してい る(Fig .2-3(b)).こ れ は 上のGreenspan

らの説 を肯定す るもの である.

また,こ れ らを補足す る実験 と して,Ohら は,マ ス ク幅が 大きす ぎ る時 に,マ スク上 に ドロ ップ レ

ッ トが出来る条件につ いて,マ ス ク上に 一定の原料濃度 を超 えた時 に多結晶が形成 され ることを示 し

ている[13].

Tsuchiyaら は,InGaAsP/InPの 選択成長 においてIn組 成の減少 と共にエ ッジでの異常成長が小 さく

なってい くことを系統的 に調べ た[14].ま たInGaAlAs/InP系 の選択成長 を行 い,Al系 の典型的 な成長

温度 の700℃ 付近 とい う高温成 長において は,表 面マイ グレー シ ョン長が長 いこ とと脱 着 までの時間

が短 い ことに起 因 し,異 常成長が 小 さくな るこ とを示 してい る.

NECの グルー プでは選択成長領域 が2μm以 下とい う狭幅選択成長 を用い て特 にデバ イ ス応用 の点

か ら目覚 しい活 躍 を見せ ている.1993年 頃か らInGaAsP系MQW構 造での発光波長 の制御 法 を考案

してい るが[15],狭 幅選択成長 の場 合は,実 験的な試行錯 誤 を繰 り返 さない と難 しい状 況では あ る.

Sudoら は[16],試 行錯誤 の中で も,マ ス クの干渉効 果 を重ね合 わせ で うま く説 明でき ることを示 し,

設 計方法に 工夫 を行 っている.III族In,Gaに 対 してマス クの干渉効 果 を調 べ組成 比 を求 めるこ とか

ら膜 厚,発 光波長 を精度 よ く推測 す る方法 を確 立 し,そ の成長圧 力依 存性 を調 べてい る[17].

モデル化に関す る研 究のほ とん どは,GaAs,InPと い った2元 系の膜厚 につ いて再現 して いる.こ れ

らは製膜種の供給過程 を知る上で重要で ある.一 方,実 際にデバイ ス応 用 とな りうるInGaAsPの 膜厚

や発 光波長を再現 した ものはAlamら の例 が挙げ られ るが,そ の範 囲は まだ まだ広い とは 言えず,発

光波長の例で は1145-1195nmと いった範 囲であ る.一 方,応 用上 車要な狭幅選 択成長での 発光波長は

Sudoら の例 にみ られ るよ うに,試 行錯誤的 に求め るの が現状 であ る.素 過程 ・モデルか らの計算 と応

用 上にお ける試行錯誤 的な試み とい った,両 者の間 に隔 た りが存在 している ことがわか る.

本論 文ではマ ス ク形状か ら選択成長領域 の組成,膜 厚 及びバ ン ドギ ャ ップ分布 を計 算す る方法を示

し,さ らに,光 集積素 子に必要なバ ン ドギャ ップ を作 るために どの よ うなマ ス ク形状 を設 計すれ ば よ

いのか を考 えてい く.

Figure2-3:選 択 成 長 モ デ ル 図.(a)Fujiiら に よ る 気 相 拡 散 効 果 を 含 め た 表 面 拡 散 モ デ ル.(b)Rondanini

ら に よ るKineticモ ン テ カ ル ロ 法 を 用 い たGaAsの 膜 厚 プ ロ フ ァ イ ル.
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2.4.当 研 究 室 にお け るMOVPE選 択 成 長 に 関連 した取 り組 み

前節 で述べた世間でのMOVPE選 択成長 への各取 り組み の中,中 野研究室,杉 山研 究室,マ テ リア

ルエ学 専攻霜垣 研究室 では共同研 究 として 選択成 長 を用 いた デバイ スか ら,MOVPE選 択成長 の原 理

をモデ ル化 しデバ イス応 用に役 立て る研究,選 択成 長 を利用 して結 晶成長 を解析す る更な る基礎過程

の研 究が行われ てい る.特 に,本 研究 に関連 したMOVPE選 択成 長のモデ リング とい う点では,Oh

が先進 的に行 っていた.Ohら はMOVPE成 長 を リアク タースケールでナ ビエ ・ス トー クスの式 な どが

支配的 であ るこ とに注 目したマ クロスケー ルシ ミュ レー シ ョン と,結 晶表面 上での淀 み層では拡 散方

程式 が支配 してい るこ とに注 目 した ミク ロスケール スケール シ ミュ レー シ ョン とに分 けてい る.こ の

よ うに,あ る領 域 に注 目し,そ こで支配 している方程式(支 配 方程式)を 用い るのが,マ ルチ スケー

ル シ ミュ レー シ ョンで ある.

本研 究は,基 板表面 上での拡 散方程式に着 目した ミクロスケール での計算 を引き継 ぎ,前 任者 の土

居氏 に よってInGaAsP用 に向けた もの を引 き継 いだ ものであ る.

Figure2-4: MOVPE成 長 マ ク ロ ス ケ ー ル シ ミ ュ レー シ ョ ン(Im et al.,[18])

2.5.本 章 の ま と め

本章 では本研 究の実験の 中心 となる,MOVPE成 長 の原 理 と,選 択成 長基板 の作成 方法を述べた.

これ らは本研 究にて 一貫 して用 いる もので ある.ま たMOVPE選 択成 長モデルの研究状 況を調べ,モ

デルか らのアプ ローチ を推測方法 と して捉 えた場合 は,ま だ推 測 でき る領域 が狭 いこ とがわか り,一

方応用用途 と して重要なInGaAsP狭 幅選 択成 長 では試 行錯誤 的 な手法 が用い られ ている ことがわか っ

た.

本研 究では この隔た りを埋 めるべ く,MOVPE選 択成 長モデル を設 計用途 と して積極的 に展開す る.

世間的 な研 究状 況か ら,MOVPE選 択成長で は気相拡 散現象がマ ス クか ら離れた広域 に渡 り支配的 で

あ り,表 面拡散 現象がマ スクの近傍 で支配的 に影響 してい るこ とがわか りつつ ある.そ こで本論分 で

は第1に,気 相 拡散に注 目したモ デルを用 いて設計 用途 と して用 い ることを試み る.そ の後,第2に

表 面拡散 に注 目 したモデル を用 いて設計範囲 を広 め るとい う手法 を用 い るこ とにす る.
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