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N 極性 GaN テンプレートを用いた GaN 格子極性反転構造の作製 
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【背景および目的】 GaN はイオン性に起因した大きい自発分極・非線形光学定数値を有してお

り、非線形光学素子としての応用が期待される。また、周期的に c 軸方向の格子極性が反転した

構造を作製することによって、擬似位相整合(QPM)を用いた第二高調波を発生できることが期待

される。これまで RF-MBE により GaN の Ga／N 極性を作り分けることができることを利用して

[1]、Ga 極性 GaN テンプレートとドライエッチングプロセスを用いて格子極性反転構造の作製が

されている[2-4]。本研究では、強アルカリと反応性がある N 極性 GaN テンプレート[5]と、より

簡便なウェットプロセスを用いて格子極性反転構造を作製し、その構造・光学特性を評価した。 

【実験方法】 結晶成長は窒素源を RF プラズマとした分子線エピタキシー法(RF-MBE)により行

った。図 1 に本研究におけるプロセスを示す。まず、サファイア(0001)基板を低温(200°C)窒化し

た後、温度 800°C で厚さ 50 nm の N 極性 GaN を成長した。この上にフォトリソグラフィにより P

フォトレジストによるマスクパターンを形成後、KOH エッチングにより、サファイア基板を部分

的に露出させた。その後、試料を高温(700°C)窒化後、700°C で 6 分間 AlN バッファ層を成長した

後、700°C で 300 分間 GaN を再成長した。成長時の Ga フラックス、Al フラックス、RF 出力、窒

素流量はそれぞれ 1.0×10-4 Pa、5.0×10-5 Pa、400 W、1.0 sccm (Ga 極性 GaN 成長)または 0.85 sccm (N

極性 GaN 成長)である。また、ウェットエッチングのエッチャントとして、40℃の 2 mol/L の KOH

水溶液を用いた。作製した試料の格子極性および光学特性の評価を行った。表面観察はノマルス

キー型顕微鏡および走査型電子顕微鏡(SEM）、原子間力顕微鏡(AFM)により、格子極性の判定は

反射高速電子線回折(RHEED)、KOH エッチング、ケルビン力顕微鏡(KFM)、ピエゾ力顕微鏡(PFM)

により、光学評価はフォトルミネッセンス(PL)測定、カソードルミネッセンス(CL)測定、ラマン

分光測定により行った。 

【結果および考察】 GaN 再成長後のマクロパターンの極性分布は、RHEED 像ならびに KOH エ

ッチングによって確認した。図 2(a, b)に示す RHEED 像において N 極性 GaN に特有な(4×4)、図

2(c, d)に示す Ga 極性 GaN に特有な(2×2)の表面再構成パターンが同一試料中で確認された[6]。図

3 は KOH エッチング後の極性反転境界付近の SEM 像を示す。この像から Ga 極性 GaN 領域(a)は

エッチングされず、N 極性 GaN 領域(b)のみが KOH によりエッチングされていることがわかる。

図 1 ウェットエッチングを用いた格子極性反転構造の作製プロセス 
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これにより N 極性 GaN テンプレート上の再成長において、サフ

ァイア露出部分はGa極性になること、N極性GaNの部分はAlN

を挿入しても下地の N 極性を引き継ぐことが明らかとなった。

図 4 は再成長後の(a) Ga 極性 GaN および(b) N 極性 GaN の各領

域における PL スペクトルを示しており、両極性領域とも室温

においてバンド端発光が認められ、良好な光学品質が確認でき

た。Ga 極性領域は、N 極性領域と比べて、低温及び室温にお

けるピークがやや高エネルギー側に現れていることから、下

地の AlN 層からより強い二軸性圧縮歪を受けていると考え

られ、この結果は Ga 極性テンプレートを用いた格子極性反

転構造の結果と一致している[4]。図 5 は再成長後の Ga 極性および

N 極性 GaN 領域のラマンスペクトルを示す。E2モードのラマンシ

フトDwsと面内方向の歪みの関係は、 
 
Dws = 2(a – bC13 / C33)ea,       (1) 
 
と表される。ここで、a および b は E2モードの変形ポテンシャ

ルであり、Cij は弾性スティフネス定数である。E2 モードの周波

数は、Ga 極性領域および N 極性領域において同じであり、それぞ

れの二軸性圧縮歪は-1.6×10-3と見積もられた。この値は、X 線回折

測定により求めた歪の値とほぼ一致していた。また、A1(LO)モード

の周波数はGa 極性領域に比べてN極性領域の方が大きいことがわ

かる。これは、試料中の自由電子密度の違いによるものであり、そ

れぞれキャリア密度は Ga 極性領域で 5.0×1016 cm-3、N 極性領域で

1.1×1017 cm-3 と見積もられた。このことから従来のものと比較して

結晶性の高い格子極性反転構造をウェットプロセスにより作製で

きたことを示している。また、ピエゾ分極と面内方向の歪の関係は、 
 
PPZ = 2(e13 – e33C13 / C33)ea,         (2) 
 
と表される。ここで、eijは圧電定数である。上述した面内歪の値から

ピエゾ分極の大きさを見積もったところ、Ga 極性領域においては

1.8×10-3 C/m2、N 極性領域においては 1.6×10-3 C/m2であることがわ

かった。ピエゾ分極は自発分極と逆向きであるため、非線形光学

効果を弱める働きを有するため問題となるが、GaN の自発分極は

3.4×10-2 C/m2 であることが知られているため[7]、ピエゾ分極は十

分無視できるものと考えられる。以上より、全分極 Ptotal = PSP + PPZ

は 3.2×10-2 C/m2、分極により誘起された表面電荷面密度は2.0×1013 

cm-2 と見積もられる。また、上述したキャリア密度と膜厚から求

められた背景電荷面密度は多く見積もっても 1.0×1013 cm-2 であるこ
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とがわかった。したがって、背景電荷によって分極誘起電荷は補償されないことがわかった。 
 図 6 に極性反転領域付近における AFM 像とケルビン力顕微鏡により測定した表面電位像を示す。表

面電位像において極性反転境界形状が確認でき、GaN の格子極性を判定することができた。また、N

極性領域の表面電位は Ga 極性の表面電位よりも 1.4 eV 高いことがわかった。これは、格子極性を反転

することによる自発分極の反転が反映されているためと考えられる。次に、図 7 に AFM 像と圧電応答

顕微鏡により測定した位相像を示す。位相像においても極性反転境界の形状が確認でき、圧電応答振

動の位相の違いにより、GaN の格子極性を判定することができた。この極性判定法は、分解能が高く、

非破壊的測定であることから、周期極性反転構造の作製時において、最も有用な方法であるといえる。

以上より、ケルビン力顕微鏡により非破壊的に GaN の格子極性を判定することができたといえる。 

【結論】 ウェットプロセスを用いて GaN 格子極性反転構造の作製に成功した。GaN の格子極性

の違いは、RHEED、KOH エッチング、ケルビン力顕微鏡、圧電応答顕微鏡により確認した。ま

た、ラマン分光測定、フォトルミネッセンス測定からウェットプロセスだけで作製した格子極性

反転構造は光学品質および結晶品質が良いものであることがわかった。これにより、ウェットプ

ロセスにより作製した周期極性反転構造およびフォトニック結晶を用いて擬似位相整合を達成す

ることで、第二高調波発生等の非線形光学効果素子の実現が可能となる。 
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図 6 極性反転ドメイン境界における 
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図 7 極性反転ドメイン境界における 

(a)AFM 像と(b)位相像 
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