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論 文 内 容 要 旨 
窒化物半導体は混晶を形成することで紫外域から赤外域までバンドギャップを大きく変化させることが可能で

あり、青色 LED やレーザーなどへ応用されている。これらの窒化物半導体デバイスの多くは安価な c 面サファ

イア基板上に作製されている。サファイア基板と GaN の格子不整合率は 13.8%と大きく、この大きい格子不整

合率に起因したミスフィット転位が界面に発生する。ミスフィット転位の一部は貫通転位となり、サファイア基

板上GaNでは108から109 cm−2程度の高い貫通転位密度が見られる。貫通転位は非発光再結合中心として働く

ため、発光デバイス等において悪影響をおよぼす。日本における照明の消費電力に占める割合は約 20％であり、

より省エネルギーでクリーンな社会の実現のためには、LEDの高効率化が極めて重要である。高効率なLEDを

実現するためには、貫通転位密度を低減できるため、格子不整合率の小さい基板が必要となる。GaN 基板は、

GaN の結晶成長に最適な基板であるが、高コストであり普及していない。この問題を解決するため、GaN との

格子不整合率が−1.7%と小さい c面ScAlMgO4 (SCAM)基板が提案された。SCAM結晶は大口径化に適したチョ

クラルスキー法で成長されるため、量産性に優れた結晶である。この結晶を切断および研磨することで研磨基板

を作製し、分子線エピタキシー法および有機金属気相成長(MOVPE)法によるGaNの結晶成長が少数報告されて

いる。SCAM結晶は c面における劈開性が存在し、その高い劈開性によって研磨が難しく、また劈開基板では研

磨を行わないためそのコストを低減できるなど、劈開基板に優位性がある。しかし、SCAM結晶の c面における

劈開性を利用した劈開基板上におけるGaNの結晶成長は報告されていない。そこで、本論文では劈開SCAM基

板上における、産業への応用上重要であるMOVPE法を用いたGaN薄膜の結晶成長を研究した。また、高品質

なGaNを成長するため、SCAM基板からの不純物混入の抑制について着目した。この問題では、SCAM基板か

らGaNへの不純物の混入経路を明らかにするとともに、その混入抑制手法を開発した。最後に、InGaNベース

LEDを作製し、不純物混入の抑制によってLEDの特性が向上することを示した。 

本研究で用いた劈開SCAM基板は成長直前にSCAM結晶のブールをカミソリで劈開することで作製した。劈

開後に有機洗浄した基板をMOVPE炉内に入れ、結晶成長を行った。その結果、平坦なGaN薄膜を実現するた
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板上における、産業への応用上重要であるMOVPE法を用いたGaN薄膜の結晶成長を研究した。また、高品質

なGaNを成長するため、SCAM基板からの不純物混入の抑制について着目した。この問題では、SCAM基板か

らGaNへの不純物の混入経路を明らかにするとともに、その混入抑制手法を開発した。最後に、InGaNベース

LEDを作製し、不純物混入の抑制によってLEDの特性が向上することを示した。 

本研究で用いた劈開SCAM基板は成長直前にSCAM結晶のブールをカミソリで劈開することで作製した。劈

開後に有機洗浄した基板をMOVPE炉内に入れ、結晶成長を行った。その結果、平坦なGaN薄膜を実現するた

めには、H2クリーニングおよび低温 GaN 緩衝層成長の両方を GaN 成長前に行うことが重要であることを明ら

かにした。平坦なGaN 薄膜の表面では、AFM 測定からGaN の c軸長にあたる高さ 0.57 nm のステップ-テラ

ス構造が見られた。このステップの起源は、基板のステップではなく、螺旋転位による GaN のスパイラル成長

であることを明らかにした。KOHによるエッチングの結果から、劈開SCAM基板上GaN はGa 極性であるこ

とを明らかにした。これはSCAM基板上におけるGa極性成長の最初の報告であり、分子線エピタキシー法にお

けるN極性成長と異なる成長様式であった。劈開面におけるGa極性成長を説明するため、エレクトロンカウン

ティングルールを考慮した構造モデルを提案した。X線回折測定の結果、GaN中に0.055%の面内圧縮歪が存在

し、ラマン散乱からも歪を確認することができた。この歪はGaNとSCAMの熱膨張係数差によるものであると

考えられる。X線回折ロッキングカーブの半値幅から見積もった劈開SCAM基板上GaNの貫通転位密度は、同

条件で成長したサファイア基板と比べて同等以下であった。貫通転位密度は低温 GaN 緩衝層の成長温度を高温

化することで低減した。この傾向から、劈開SCAM基板上GaNの貫通転位は、主に低温GaN緩衝層における

低い成長温度に起因した積層欠陥を起源としていると考えられる。そのため、SCAMのGaNとの低い格子不整

合率の効果が見られず、ミスフィット転位が貫通転位の主要な起源となるまで低転位密度化が期待できる。 

フォトルミネッセンス測定の結果から強いドナー - アクセプターペアに起因した発光が見られ、劈開 SCAM

基板上GaNにおける不純物の混入が確認された。ドナーであるSiをドープしたGaNにおけるHall測定の結果、

サファイア基板上に比べて劈開SCAM基板上においてキャリア濃度とHall移動度の両方が減少しており、キャ

リアの補償率が高いことを明らかにした。この不純物混入経路を同定するため、不純物混入抑制構造を導入した。

まず、界面からの拡散を抑制するため、Mgの拡散抑制が知られているAlN層を挿入した構造を作製した。これ

によって固相拡散の抑制を目指した。また、基板の裏面と側壁をコーティングし保護層を形成することで、裏面

からの脱離の抑制を目指した。保護膜の材料として、MOVPE成長にも用いられるスパッタリング法によって堆

積した SiO2を検討した。その結果、不純物混在の経路について Sc は GaN を拡散することで、Mg は気相を経

由して取り込まれていると明らかにした。そして、それぞれ対応した不純物抑制構造としてAlN層の導入によっ

てScを、裏面保護層の導入によってMgを抑制可能であると明らかにした。また、裏面保護層としてSiO2膜を

用いた場合、Oが炉内に放出されGaN中に取り込まれるため、SiNx膜が最適な裏面保護膜であることを明らか

にした。不純物混在抑制のデバイスに与える影響を調べるため、LEDを作製して評価を行った。その結果、不純

物混在の抑制によってシート抵抗や発光強度といったデバイス特性を大きく改善することができた。本研究で作

製した劈開ScAlMgO4基板上InGaNベースLEDはサファイア基板上LEDに比べて高いデバイス特性を示すこ

とはできなかったものの、不純物混在の抑制を追求することで同等のLEDを実現可能であると考えられる。 

以上の結果から、本論文では劈開SCAM基板上におけるGaNの有機金属気相成長についてその手法を確立す

るとともに、SCAM基板由来の不純物混入とその経路および影響を明らかにした。また、不純物混入を抑制する

手法を確立し、LEDの発光強度を1桁改善することができた。本論文で確立した手法はSCAM基板を用いた窒
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化物半導体デバイスの作製において欠くべからざるものであり、高効率LEDの実現に向けた重要な研究である。 
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