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研究 ノー ト

強い発光 を示す多結晶GaN薄 膜の成長 と評価

1.は じめ に

GaN(窒 化 ガ リウム)を 中心 とす る皿 一V族 窒 化物 半導 体 は 、近 年 、光 デバ イ ス、電 子 デバ イ スへ の

応 用 とい う観点 か ら注 目を集 めて い る。特 に、高輝 度 の青 色 ・緑 色 の発光 ダイ オー ドの実現 を契 機 と し

て 、 この分 野 の研究 人 口の増加 とそれ に伴 う青 紫色 半 導体 レーザ への研 究 の進 展 にはi著しい ものが あ り、

次 世代 のDVD(デ ジ タル ビデ オ デ ィス ク)用 光 源 の 可能 性 も見 え始 めて い る。 と ころで 、光 デバ イ ス、

電 子 デ バイ ス用 材 料 と して広 く用 い られ て い るGaAs系 、InP系 な どのHI-V族 半 導体 が立方 晶 系結 晶

(閃亜 鉛 構 造)で あ るの に対 して、 同 じ皿 一V族 半 導体 で もGaN系 は 六方 晶系 結 晶(ウ ル ツ鉱構 造)

で あ る。GaNに は適 当 な基 板 結 晶 が ない ことか ら結 晶格 子 定数 が異 な るサ フ ァイヤ結 晶基 板 が広 く用

い られて い るが 、我 々はGaN結 晶薄 膜 の高 品 質化 研 究 の一 環 と して 、様 々 な面 方位 のサ フ ァイヤ基 板

上 へのGaNの ガ ス ソー スMBE(分 子 線 エ ピタキ シ)成 長 を行 った と ころ、 成長 したGaNが 多結 晶性 を

示 す 面方位 であ って も フォ トル ミネセ ンス(PL)発 光 強度 には大 きな差 異が な い ことが観 測 され たCl]。

そ こで 、我 々は 非 晶質 の 石英 ガ ラ ス基板 上 にGaN薄 膜 を成 長 した と ころ、成 長 した多 結 晶GaNか らは

強 い フ ォル トミネ セ ソス(PL)発 光 が得 られ る ことを見 出 した[2]。 しか も、半 導 体 と して デ バ イス

応 用 上重 要 な:n形 、p形 の伝 導形 の 制御 もで きる こ とを確認 した[3]。 これ は、 例 えば 多結 晶GaAsで

は半絶 縁性 を示 し発光 しな くな る こと と比 べて、 極 めて異 な る性 質 で あ る。 この結果 は 、多結 晶 半導体

を用 い た光 デバ イ スの実 現(多 結 晶半 導体 フ ォ トニ クス)が 可能 で あ る ことを示 してお り、様 々 な展 開

が期待 され る。

2.多 結 晶GaN成 長

非 晶 質の 石英 ガ ラス基 板 上 のGaNの 成 長 は 、Ga金 属 お よび プ ラズ マ励起 の窒 素 ガ スを ソー ス原 料 と

し、 ガ ス ソー スMBE(分 子 線 エ ピタキ シ)法 に よ り行 った。 成 長手 順 は 、 まず石 英 基板 表面 を800℃

で10分 間 熱的 に清 浄化 を行 い、 そ の後400℃ で10秒 間GaN低 温 バ ッフ ァ層 を成 長 させ 、 この上 に多結 晶

GaNを 成長 させ た。 多結 晶GaNの 球 長 温 度 は700-800℃ 、Ga分 子線 強度 は1-4×10-7Torr、 窒素 の流

量 を1-3SCCMで あ った。 これ らの成 長 条 件 は、 サ フ ァイヤ結 晶 基板 上 へ の単 結 晶GaN成 長 の条 件 と

同 じで あ る。

一17一



3.結 晶 性 評 価

石英 ガ ラ ス基 板 上 のGaNの 反射 高 速 電 子 線 回折

(RHEED)観 察 に よ る と、成 長初期 に は リングパ

ター ンを示 す が、次 第 に切れ た リソ グパ ター ンを示

した。 切 れ た リン グパ ター ンは 、 〈1100>お よび

<1120>方 向 か らの 単結 晶GaNのRHEEDパ ター

ンを重 ね、入 射電 子線 方 向を軸 と して回転 させた も

ので あ り、 また 、 この パ ター ソは電子 線 の入射 方 向

を変 え て も変 化 しな い こ とか ら、GaNのC軸 が基

板 面 に垂 直 に配 向 した多 結晶で あ る ことを示 して い

る。X線 回折(XRD)測 定 か らは 、成長 条 件 に よ

りこのC軸 配 向性 が大 き く異 な る こ とが 分 か った

(図1)[3]。 多結 晶GaNと 同時 に サ フ ァイ ヤC面

基 板 上 に 成 長 し たGaNのRHEEDパ タ ー ソ が

(2×2)を 示 す成 長 条 件 下 で成 長 した 多結 晶GaN

は 、C軸 配 向性 が弱 く、GaN(0002),GaN(0004)の

回折 ピー クの 他 にGaN(1011),GaN(1012),GaN(10

13)の 回折 ピー ク も観 測 された(図1(a))。 他 方 、
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図1成 長条 件 の違 い に よ るX線 回折 ロッキ ン グ

カー ブ の変 化 。

(1×1)のRHEEDパ ター ソを示す成 長条 件下 で成 長 した 多結 晶GaNは 、強 いC軸 配 向性 を示す ことが分

か った(図1(b))。 原 子間 力顕微 鏡(AFM)観 察 か らは 、前者 の場 合 には大 き さが0.1～0.3μmの

種 々の 形状 の 結 晶が分 布 して お り、後者 の場 合 は ほぼ0.2μm×0.3μmの 均 一 な大 ぎ さの多結 晶 が ほ

ぼ均 一 に分 布す る傾 向 にあ る ことが わか った(図2)[4]。 なお 、後者 の 成長 条件 は 、Ga過 剰 の成 長条

件 に対 応 して いた。 この よ うに、成 長 条件 とRHEED、XRD、AMFの 間 に は良 い対 応 関係 が見 られ

た。

100㎜100㎜

図2多 結 晶GaN表 面 のAFM像 。(a)図1(a)の 多結 晶GaN、(b)図1(b)の 多結 晶GaN。
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4.発 光 特 性 評 価

これ らの 多 結 晶GaNサ ン プル か らは 、強 いPL発 光 が 観 測 され た
。PL測 定 に は 、 波 長325nmの

He-Cdレ ー ザ(19mW)を 励 起光 源 と して用 いた 。図1(a)の 多結 晶GaNに 対 す るPLス ペ ク トル を図3

に示 す[2]。 驚 くこ とに、 ガ ス ソー スMBEに よ りサ フ ァイヤC面 基板 上 に成 長 した単結 晶GaNよ りも

強 いPL発 光 を示 して い る ことで あ る。 しか し、PLピ ー クエネル ギ ー(波 長)は 単結 晶GaNに 比 べ、低

エネ ル ギー(長 波長)側 に約130meVほ ど シ フ トして い る
。 更 と、PLピ ー クの半 値全 幅 は車 結 晶GaN

の約5～8倍 と広 くな って いる。PLピ ー クの低 エ ネル ギー シ フ トは
、 図1(a)の 多結 晶GaNで は、種 々

の大 きさで様 々 な方位 を持 った結 晶 が混在 してい るこ とに よる と考 え られ る
。 す なわ ち、そ の よ うな状

況 で は結 晶粒 は お互 い に歪 み を受 け てお り、大 きな ポテ ン シャル変動 が生 じて エ ネル ギーバ ン ド構 造 は

大 き く変 化 を受 け、発 光 エ ネル ギーが 大 き くシ フ トしてい る と考 え られ る。
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300Kで のPLス ペ ク トル の比較 。(a)図1(a)の

多 結 晶GaN、(b)図1(b)の 多 結 晶GaN、(c)サ

フ ァ イヤ 基 板 上 にMOVPE法 に よ り 日亜 化

学工 業 にて成 長 したSiド ー プ単 結 晶GaN。

実 際、 この考 え は 、図1(b>の 多 結 晶GaNで は、PLピ ー クエ ネ ル ギー が全 くシ フ トして い ない ことか

ら も支持 され る(図4(b))[3]。 す なわ ち、 図1(b)の 多結 晶GaNで は 、結 晶方位 はか な り揃 って お り
、

歪 み の効果 はか な り少 な
.くな って い る と考 え られ る。 そ して 、 この時 の多結 晶GaNのPLピ ー クの 半値

全幅 は約30meVと 狭 くなって お り、成 長 条件 、RHEED、XRD、AMFと の間 に は良 い対応 関係 が見

られ た。 図4(c)に は 、高 輝度 の青 色 ・緑色 の発 光 ダイオー ド並 び に青紫 色 半導 体 レー ザの作 製 に成功 し

て い る 日亜 化学 工業 でMOVPE(有 機金 属気 相 成長)成 長 した単 結 晶GaNのPLス ペ ク トル も
、比較 の.

ため示 して あ る。 発光 強度 はほぼ 同程度 で あ る ことが分 か る。
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なお 、 これ らの 多結 晶GaNサ ンプル に対 して、PL発 光 の励 起 光強 度 依存 性 を調 べ㌔た と ご ろ、・発 光強

度 は励 起 光強度 に比 例 して増 加 し、 ス ペ ク トル の形状 も低 エ ネル ギ ー側 の裾 の部分 を除 いて変 化 は認 め

られ な か った[2]。 さ らに 、PLピ ー クエ ネル ギー の測定 温 度 依 存性 は、単 結 晶GaNの そ れ に沿 った依

存 性 を示 した[2]。 この ことか ら、低 エネ ル ギー シ フ トを示 す図1(a)の 多結 晶GaNも 含 め そのPL発 光 の

起 源 は、 励起子 発光 で あ る ことが確認 され た。

5.電 気 的 特 性

電気 的 特性 評 価 には 、vanderPauw法 に よ るホ ール 効果 測定 を行 った。 ア ソ ドー プの 多結 晶GaNは

サ フ ァイヤ基板 上 単結 晶GaNと 同様 にn形 の伝導 性 を示 した(図5)[3]。 電子 濃 度 は成長 条 件 に よ り、

3x101L1×10エ7㎝ 一3であ った。n形 、p形 の ドー パ ン トと して 、 そ れ ぞれSi,Beを 用 い て ドー ピン グ

(不純 物添 加)の 成長実 験 を行 った と ころ、n形 、p形 の伝 導形 の制 御 ので き るこ とが分 かった(図5)。

この よ うに 、石英 ガ ラス基 板上 の多結 晶GaNに お いて 、n形 、p形 を制御 して成 長 で き る こと、 か つ、

強 いPL発 光 が得 られ る こ とは、 多結 晶GaN薄 膜 を用 いて 発光 デバ イ スを作 製 で きる可能 性 を 示 して お

り、低 価 格、大 面 積の発 光 デ バイ スへ の応用 が期 待 され る。
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6.ま と め

我 々 は、 ガ ス ソー スMBE法 に よ り非 晶質 の石 英 ガ ラ ス基 板上 にGaNを 成 長 し、 強 い発 光特 性 を示 す

多結 晶GaN薄 膜 が得 られ る こと を見 いだ した。 そ して、 不純 物 添加 に よ りn形 、p形 の伝 導形 制 御 も

で きる こ とを示 した。 この結果 は、 多 結 晶GaN薄 膜 を用 いて 、 低価 格 、 大面 積 の 発光 デバ イ ス の実 現

が期 待 され る。 さ らに、Si(シ リコソ)、 金 属 、多結 晶 半導体 、誘 電体 ・磁性 体酸 化 物 な どの各 種 の基

板上 に強 い発 光 特性 を示 す多結 晶GaN薄 膜 を成 長 す る こ との 可 能性 を示 して お り、 そ れ らの 機能 を融

合 しπ 多機能 ・噺 機能 の 発現 も期待 され る。実 際 、誘電 体 ・磁 性 体 ぺ 『 ブス カイ ト酸 化物 薄 膜の 基板 と

して広 く用 い られ てい るSrTiO3基 板 上 に成長 した 多結 晶GaNに お いて も、強 いPL発 光 が観 測 され た[5]。

これ らは、 「多結 晶半導 体 フ ォ トニ クス」 とい う新 しい分野 を切 り開 くもの と考 え られ る。
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