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論文内容要旨
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 独自のボイド形成剥離(Vbi酷Assisも磁S鋤麗ation,VA8)法を用いだ、G&N自立基板の作製に関

 する研究についてまとめた・VAS法では・HVP猛(耳y&riδeV細orP五磐eEgit&xy)法による厚膜G段N
 の成長過程において、厚膜GaNと下地基板(サファイア)との界面に微細なボイドを多数生じさせ、

 剥離犠牲層とする。ボイド量によって剥離犠牲層の強度を適切に制御すれば、小さな熱応力で下地基

 板を自然剥離することができる。この方法によって、直径2インチ以上の大面積を有するGaN自立

 、基板を、極めて高い再現性で作製することに成功した。図1に、得られたG乱N基板の外観写真を示
 す。世界最大の3.2インチの大面積GaN基板の剥離妻

馨

 にも成功し、VAS法の優れた剥離能力を実証した。ま難

 描難藩灘響雛鷲駄 1翻灘簾
 ll鞭鑛蕪雑二禦器醗靉靆鐵輪・

 1.、縫 鰯騰騰 VAS法のようなアプローチでのG盆N自立基板の作

き
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 化されている。以下、本論分の各章の概要を記す。

 図1.G段N自立基板の外観

多

 第1章

 本研究の背景と目的について述べた。第一に、G&N系デバイスの現状と将来について概観した。

 第二に、GaNのバルク成長の困難性につレ)て述べた。第三に、GaNのヘテロエピタキシャル成長に

 伴う問題を指摘し、GaN自立基板の必要性を明確にした。第園に、従来のGaNの高贔質化技術と自

 立基板作製技術を概観し、下地基板除去過程におけるクラックの発生の問題と、転位密度の低減が不
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 十分であるという問題点を指摘した。最後に、本砺究の目的を定め驚。

 第2章

 VAS法の構想について述べた。第一に、ボイドによる剥離と自己形成ナノマスクによる高晶質
 化の基礎概念を述べた。第二に、その実現手段として、G&蕊のHVPE成長に「ボイド形成基板」を周
 いることを提案した。図2にボイド形成基板の模式図を示す。第三に、ボイド形成基板作製のため

 の具体的なプロセスに関して考察を加えた。下地G&N層へのボイド形成は、H2気流中熱処理よるエ

 ッチングで行うことを提案した。これによって、金属G&を表面に残留させずにエッチングを行うこ
 とができる。また、ナノマスクの自己形成には、多結贔薄膜の熱凝集現象を利用することを考案した。

 ナノマスクの耕料としては、プロセスの簡便性、窒化物半導体との相性、および物理的・化学的安定

 性の観点からTiNが最適と判断した。

 また、制御性良く熱凝集を起こすため

 の最適なTi膜厚や熱処理方法につい

 て理論的・実験的な側面から検討を加

 え、最適条件を導出した。

 丁湘微細孔マスクボイ9形成した薄膜GaN層

＼
難馨灘蝉騒灘

 サファイア基板

 國2ボイ終形成基板の断面模式図
 第3章

 ボイド形成基板作製の実際と、関連するメカニズムの検証につ碕て述べた。第一に、構想に従って

 ボイド形成基板の作製プロセスを実施し、構想どおりに実現可能であることを確認した。第二に、ボ
 イド形成基板に関連するメカニズムの検証を行った。下地(短蔚層へのボイド形成量は、熱処理時の

 H2分圧とともに増大し、H2を用いない場合にはG&ドロップレットが残留した。これらの事実は、
 下地基板へのボイド形成が、H2によるG&Nの分解と、生じたG&のH2による除去によって起こっ
 ていること支持している。家た、ボイド形成密度は飛地G瞬層の転位密廉と概惣亦致することを確
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 認し、転位部分の優先的なエッチングによるボ

 イド形成の機構を裏付けた。また、熱処理前後

 でTi原子数が保存されていることを膜体積の

 比較によって検証し、ナノマスク形成機構が熱

 凝集であることを確認した。さらに、籔薄膜

 の窒化の進行に伴って熱凝集が大きく促進さ

 れることを見思し、窒化による表面エネルギー

 制御によって熱凝集を制御する構想の実現を

 裏付けた。  図3ボイド形成基板の断面SEM像(鳥瞰図)
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 .第感章

 ボイド形成基板上へのGaNのHVPE成長過程、および基板剥離の機構と制御について述べた。

 第一に、ボイド形成基板を用いた(瓶NのHVRE成長と基板剥離の過程を明らかにした。G&Nは下

 地GaN層を種結晶として成長を開始した。ナノマスク自体にG段Nが核発生することは無かった。

 すなわち、TiNナノマスクがGaNの成長に対じて十分な選択性をもつことを確認した。GaNはナ

 ノマスク開口を通って表面に3次元微結晶を多数形成し、それらの微結晶が互いに結合するごとに

 よって平坦な表面を形成することを明らかにした。また、ナノマスク開口部における(穎N微結晶形
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 成の可否について、自由エネルギーの観点で考察し、GaN微結晶の形成密度が過飽和度によって制
 御できる理由を説明した。すなわち、ナノマスクの開口が従来のマスクに比べてはるかに小さいので、

 微結晶の形成は表面エネルギー不利の影響を強く受ける。小さな開口ほど、微結晶形成に大きな過飽

や

 和度を必要とする。加えて、ナノマスクが自己形成であるために、開口径はある程度のゆらぎをもつ。

 そのため、微結晶形成に寄与できる開口の数が過飽科度によって変化する。この現象は、従来のELO

 では起こりえない現象であり、自己形成ナノマスクを霜いるVAS法の大きな特徴である。第二に、

 基板剥離の機構と制御方法について述べた。ボイド形成基板上に成長したG&N中には、ナノマスク

 直上に新たなボイド(上部ボイド)が形成されることを確認した。上部ボイドは、ナノマスク下部に

 残留したボイド(下部ボイド)と対になっていた。また、上部ボイドは(強N微結最の端に開口を持

 たず、微結晶内部に形成されていた。すなわち、下部ボイドの閉じ込めによって微結晶のN極性面

 を分解させ、後天的に上部ボイドを形成させる構想の実現を裏付けていた。さらに、HVPE成長の

 キャリアガス組成によってG&N微結晶の横方向成長を制御し、界面のボイド量を制御することに成

 功した。適切なボイド量にすることにより、2インチを大きく超えるサイズのG&N厚膜を、クラッ

 クを生じることなく、高い再現性で剥離することに成功した。剥離界面の観察結果から、剥離は狙い

 通り上部ボイドを境に起こったことを確認した。

 第5章

 VAS法によって得られたG&N自立基板の諸特表1.VAS法によるGaN自立基板の諸特性
 性、および高品質化の機構について述べた。第

 一に、転位密度が1x106c蟹2程度と、従来のELO

 と比較して非常に小さいことと、転位の分布が均

 一であることを確認した。X線ロッキングカーブ

 (X・澱yrockingc耀ve,XRC)の半値幅も非常に狭
 く、低転位密度廼あることを裏付けでレ、、た。第二

 に、低転位化の機構を調査じだ。成長初期過程試

 料のXRG測定と、Ga翼自立基板断面あラマン散
 乱測定とがら、成長初期の3次元成長過程で顕著
 な結晶性の陶土が起こって憤ることを明ら、かに

 した。肇EM観察により、3次元成長過程のファ

 セット面による転位の屈曲や、、マスクによる伝播

 遮断が起こっていることを確認した。すなわち、

 VAS法においても、基本的には従来のELOと同様の原理で低転位が起こっている。しかし、従来の

 ELOとは異なり、微結晶の会合部での明瞭な転位発生は観察されなかった。これが、従来のBLO

 よりも小さな転位密度が得られた理由のひとつと考えられる。ボイド形成基板上の成長初期過程試料

 では、従来のELO試料で見られるような(0002)XRCのピーク分離が観察されなかった。この結果

 は、GaN微結晶の横方向成長部とナノマスクとの接触面積が少なく、それらの問のストレスによる

 結晶軸の傾きが抑制されていることを示唆している。第三に、VAS法GaN自立基板の諸特性の測定

 を行った。主な結果をまとめて表1に示す。電気的特性は、ホール測定により、縦型デバイス用途

 に十分な低抵抗化が可能であることを確認じ泥bまた、電子移動度が従来の報告値に比べて大きいこ

 とを確認した。熱伝導率の測定はレーザフラ『ッシュ法によって行い、世界トップレベルの高熱伝導率

  特性値

  転位密度[cm“2]1x106
  キャリア濃度[c類一3]藩x1018

  キャリア移動度[cm2V-1s刀44可
  抵抗率[櫛Ωcm]18
  質量密度[㈱司6,076
  地熱[」ゼK雪4.22x葦0『1

  熱伝導率[Wcm『でK一宿(c//)2,0
  (c⊥)2.0

  (c//)7.2x1α6  線膨張係数[K刀(25-300。C)(c⊥)5側〇一6
  屈折率(λ鴬385[nm])2.58
  吸収係数(λ〉385[n而)〈掴[cm門経
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 をもつことを確認した。しかも、従来の報告と異なり、高柔ヤ.リア濃度領域でも熱伝導率の低下が非
 常に小さいことも明らかにした。高キャリア濃度と高熱伝導率を弐型結晶で両立したことは、デバイ

 ス応用上非常に重要である。また、デバイス設計礁お瞭て、線膨張係数の信頼性の高いデータは欠か
 せない。線膨張係数を、試料の外形寸法の温度変化からは膿め癒直接測定した。さらに、デバイス応
 用に十分な、良好な形状特性をもつことを確認しだ。・

 従来手法との比較

 VAS法と従来の代表的なG&N自立基板作製方法との比較を表2に示す。VAS法の剥離原理は、

 ボイドによる自然剥離である。自然剥離なので、“レーザ剥離等と異なり、剥離のための工程を特に設
 ける必要が無い。また、VAS法ではボイドの密度の制御が可能なだめ、剥離の制御性、再現性が高
 い。3インチを超える大型基板の剥離にも成功じた。さらなる太径化への対応も容易と考えられる。

 一方、レーザ剥離は、クラックの抑制条件が極めて狭く、15x15mln2以上のサイズのG歌N自立基板
 は殆ど得られていない。不安定基板を用いた自然剥離法では、、2インチクラスの結晶が得られること
 もあるが、剥離原理が不安定下地基板の腐食であるため、剥離の再現性はあまり高くないと考えられ

 る。腐食による分解生成物による不純物汚染の問題もある。

 また、VAS法における転位密度の低減方法は、TiNナノマスクを用いたELOである・ナノマスク

 の形成工程は熱処理による自己形成である。フォトリソグラフィによる微細加工を必要とする従来の
 皿LOに比べて、格段に簡便である。さらに、従来のELOよりも高品質な結晶が得らおた。マスク

 と成長初期微結晶との接触(ストレス)が少ないため、横方向成長部の結晶軸の傾きが抑制されてい
 る可能性がある。さらに、転位密度が均一である。そのだめ、デバイス作製において、使用箇所を選
 ぶ必要が無い。また、乱れの少ない、良好な劈開面が得られるという優れた特長がある。

 表2.VAS法と従来法との比較

    鵬s法K』MotokiαaA田M.KKeIlyθfaぬ【21

    剥離原理ボイドによる自然剥離不安定下地基板の腐食による自然剥離レーザ剥離(GaNの熱分解)
    剥離工程不要不要要
    剥離再現性高中低
    基板サイズlinc国>Φ3φ20.6xO.6
    不純物汚染無有無

    転位密度低減方法石NナノマスクによるEiし0Sio2マスクによるELO
    マスク形成工程熱処理による自己形成フォトリソグラフィによる微細加工
    転位密度lcm角唯x墳01x105dx確095x106

    転位密度の均一性高低中

 111K.Motoki,TOk曲isa,N.M&tsumQも。,M.M&もsus短ma,H.Kimur&,H.Kasai,KTakemoto,
 K.Ue瓢atsu,THh7ano,M.N段k&yama,S.N&k議ata,M.Ueno,D.H段ra,YK慧m&g&i,AKo凱kiむu

 anαH.Seki:Jp臨」.AppLPhys.40(2001)L謹40.
 [21M.K』KellylO.Amわache嶋R.Dilnitro梅RlHa面scLuh肥dM.S擁tzman鍛:Phys.StatusSolidi
(a)159(1997)R3.
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 論文審査結果の要旨

 GaN系窒化物半導体・(一般式A1.馬G3歓語)募バイスは、発光ダイオード等ど霧海、既に広く
 普及している。次世代光ディスク罵レ協演ダイオードとしても徐々に市場に広がりつつある。超

 一高輝度の固体白色光源や、RFパワーデバイスとしても有望である。これらのデバ身スの実現およ
 び高性能化のだめには、エヒ。タキジャル膜の蕩晶質化が必須である。GaN自立基板の使用はその
 ための手段の本命であり、その登場が切望さ灘驚きた。一本論文は、独自のボ藩ド形成剥離法によ
 るGaN自立基板の作製に関してまとめたものであり、以下の6章から構成されている。
 第1章は総論であり、本研究の背景および目的を述べている。第一に、『G譜系デバイスの現状

 と将来を概観した。第二に、G益Nの融液成長の困難性について述べた。第三に、『G自Nのヘテロエ
 ピタキシーに伴う諸問題を指摘した。第四に、GaNの従来の高晶質化技術と自立基板作製技術を
 概観し、下地基板除去過程におけるグラック発生の問題と、転位密度の低減が不十分であるとい
 う問題点を指摘した。最後に、本研究の員的が述べぢれている。
 第2章は本研究独自のボイド形成剥離法の構想が述べられている、第一に、ボイドによる剥

 離と自己形成マスクによる高晶質化の基礎概念が述べられている。第二に、その実現手段として、
 HVP捗GaNの窒素極性面の分解によるボイド形成と、多結晶薄膜の熱凝集を利用じだマスクの自
 己形成のアイデア(ボイド形成基板の使用)が述べられている。第三に、具体的な工程に関して理

 、論的・実験的な側面から検討を加えている。
 第3章は、ボイド形成基板作製の実際と、関連するメカニズムの検証について述べている。第

 一に、構想に従ってボイド形成基板の作製プロ勤スを実行し、構想どおりに実現可能であること
 を確認した。第二に、ボイド形成基板に関連する機構の検証を行い、構想の実現を裏付けた。
 第4章はボイド形成基板上へのGaNの成長過程、および剥離の機構と制御について述べている。

 第一に、ボイド形成基板上のGaNの成長と、基板剥離の過程を明らかにした。第二に、基板剥離
 の機構と制御方法について述べている。ナノマスク直上の新たなボイド、(上部ボイド)の形成を確
 認し、構想の実現を確認した。さらに、}{VPE成長時のキャリアガス組成による界面ボイド量の
 制御に成功じだ。これによって直径3インチを超えるG姻厚膜を、クラック'を生じることなく、
 高い再現性で剥離することに成功した。
 第5章はVAS法によって得られたGaN自立基板の諸特性、および高品質化の機構について述

 べている。第一に、転位密度が1x106c㎡2程度と、従来のELOと比較して小さく、均一性も高い
 ことを確認しだ。第三に、マスクによる転位の伝播遮断や、ファセットによる屈曲による転位低
 減機構をTEM観察により確認した。また、従来のELOと異なり、微結鹸会合部での明瞭な転位
 発生は認められなかった。これが良好な転位密度が得られた一因と考えられる。第三に、VAS法
 G認自立基板の諸特性の測定を行い、エピタキシャル成長屠基板として優れた特性を有すること
 を確認した。
 第6章は総括であり、各車の成果をまとめている
 以上、要するに本論文は、斬新なアプローチによって従来に無い大型で高晶質なG叙自立基板

 を実現したものである。産業界はもとより、応用物理学および結晶工学の発展に寄与するところ
 が少なくない。

 よって、本論文は博士(工学)の学位論文と,して合格と認める。
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