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研究成果の概要（和文）：本研究では、申請者らが開発した積層方向にAlNを極性反転させる技術を利用して、
極性反転の物理解明と横モード位相整合波長変換デバイスへの応用を目指した。対面アニールしたスパッタ成膜
AlN(FFA Sp-AlN)における極性反転構造について、HAADF-STEMおよびEELSによる解析を初めて行い、酸素濃度分
布が極性反転と強く相関していることを確認した。さらに、酸素プラズマ照射や表面クリーニングによりAlN表
面の酸素濃度を変調することで極性反転構造を制御する手法を新たに発見した。本研究結果により、垂直極性反
転デバイスのコアとなる極性制御を精密に行う上で重要な知見が得られた。

研究成果の概要（英文）：This project aims to elucidate the physics of polarity inversion in AlN and 
its application to wavelength conversion devices utilizing vertically polarity-inverted AlN 
structure. Polarity inversion structures in face-to-face annealed sputter-deposited AlN (FFA Sp-AlN)
 were analyzed by HAADF-STEM and EELS for the first time, clarifying that the oxygen concentration 
distribution is strongly correlated with the polarity inversion. Furthermore, we discovered novel 
methods to control the polarity inversion structure by modulating the oxygen concentration utilizing
 oxygen plasma irradiation and surface cleaning. This study provides essential insights into the 
precise control of polarity, which is the core of vertical polarity inversion devices.

研究分野： 結晶成長

キーワード： AlN　極性反転
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で得られた極性反転構造の観察方法、発生メカニズム、制御方法は、垂直極性反転デバイスの極性・膜厚
を精密に制御するうえで重要な知見となる。特に、酸素プラズマ照射や表面クリーニングによりAlN表面の酸素
濃度を変調することで極性反転構造を制御する手法は本研究を通じて新たに発見された。さらに、多層弾性膜に
おける熱歪解析手法を開発したことで、導波路デバイスの作製ウィンドウの見積もりと光弾性効果の解析を容易
に実現できるようになった。以上の結果により、小型かつ高効率な深紫外コヒーレント光源に向けた要素技術の
開発に成功した。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 

GaN、AlN、InN の混晶をベースとする窒化物半導体光源は、可視光から深紫外領域を連続的

にカバーするため、照明用光源やブルーレイ記録用光源、車載ヘッドライトへの応用が進んでい

る。深紫外領域では AlGaN を発光層とする発光ダイオード(LED)が UV 硬化や殺菌・浄水用途で

商用化されており、近年では殺菌に有効な UV-C 波長(200~280 nm)の研究開発が急速に進んでい

る。しかしながら、UV-C 波長におけるレーザダイオード(LD)は近年発振動作が報告されたばか

りで、コヒーレント深紫外光源を利用するにはエキシマレーザや YAG レーザの第 4 次高調波発

生に頼らざるをえない状況にある。高解像リソグラフィでは高出力なエキシマレーザが必須と

なっているが、電力変換効率は数%に留まっており、さらに放電機構を内包しているため筐体は

大型にならざるを得ない。一方で、レーザアブレーション用途においてはビームスポットを絞る

観点から Nd:YAG レーザの第 4 次高調波が利用されることが多いものの、多段の励起・波長変

換過程を経由するため電力変換効率は数%に留まる。そのため、既存のアプリケーションにおい

て小型かつ高効率なコヒーレント深紫外光源は実用化されていないのが現状である。したがっ

て、InGaN 系 LD と高い非線形光学効果を発現する AlN 導波路 1-3)を組み合わせて小型コヒーレ

ント深紫外光源を実現できれば有望なアプリケーションとなるうる。 

 

２．研究の目的 

本研究の提案は、デバイスに適した極性反転方法を開発することで SHG 動作を実現するこ

とである。その基礎技術としてスパッタ AlN と 1700 °C の face to face アニールを組み合わせた

高品質 AlN テンプレート(FFA Sp-AlN)を用いた。元来、深紫外 LED の下地基板として 2016 年に

三重大学で開発されたが 4-6)、膜厚の制御性と高い結晶性は SHG デバイスにおいても有効活用で

きる 7)。申請者のこれまでの取り組みにより、スパッタターゲットに AlN 焼結体を利用すると

Al 極性 AlN が成膜され、Al 金属を利用すると N 極性 AlN が成膜されることが明らかにされて

いた。この現象は、不純物酸素の介在により N 極性から Al 極性に反転するモデルで定性的に説

明できることを示し、2 種類のターゲットの積層で極性反転 AlN 膜を作製できることが見出さ

れていた。TEM 観察からは急峻な極性反転(~5 nm)が確認されていたが、通常膜とは異なる結晶

の乱れやターゲット切り替えタイミングと極性反転タイミングのずれが確認されていることか

ら、極性反転の過程を十分に把握し制御することが求められていた。また、FFA Sp-AlN には大

きな圧縮歪が存在しており、光弾性効果によって AlN 膜の屈折率変調に繋がるだけでなく、導

波路構造形成に伴う歪緩和によっても不均一な屈折率変調を発生させることが考えられる。さ

らに膜厚増加時には熱歪によってクラックが生じることが実験的にわかっており、導波路デバ

イスには致命的な影響を与えることから、その発生条件の解明は必須となっていた。 

 

３．研究の方法 

AlN 試料は次の手順で作製した。まず 2 インチサファイア基板上にヒーター温度 600 °C、ス

パッタ電力 700 W で AlN をスパッタした。その後、1700 °C、3 時間の Face to face アニールを施

すことで結晶性を向上させた。スパッタ堆積時のターゲットに Al 金属および AlN 焼結体を使用

することで N 極性および Al 極性 AlN を成膜することを目指した。以後、試料を FFA Sp-AlN と

呼ぶ。これらの試料について、集束イオンビーム(FIB)装置で薄片試料を作製し、透過型電子顕微

鏡(TEM)、高角環状暗視野走査型透過電子顕微鏡(HAADF-STEM)、電子エネルギー損失分光



(EELS)、2 次イオン質量分析(SIMS)による解析を行った。 

熱歪計算は多層弾性体構造における釣り合い方程式を解析することで行った。クラック条件

はグリフィス理論に基づいて膜中の応力、臨界弾性エネルギーを計算することで行った。最終的

に、面内の異方性を考慮することで c 面および a 面サファイア基板上に成長した AlN の歪解析

を行うことのできる計算プラットフォームを実装した。 

 

４．研究成果 

2019 度は研究のコアとなる極性反転方法の改良および観察で重要な進展が得られた。成膜条

件を調整することにより、膜厚 850 nm でクラックフリーな AlN 薄膜の形成に成功した。これま

ではクラックの発生により膜厚が制限されており動作波長が深紫外に制限されていたが、本成

果により近赤外帯での動作可能性が示された。続いて、この成膜条件が極性反転に与える影響が

十分に解明されていないため、TEM 観察による構造解析を行った。これまで、HAADF-STEM や

KOH エッチングを利用して極性反転の確認を行ってきたが、より簡便な断面観察手法として、

動力学的回折理論に基づくフリーデル則の破れを利用した極性反転の観察に取り組んだ。回折

ベクトル g = 0002 および 000-2 における明視野像(BF)、暗視野像(DF)、g/3g ウィークビーム暗視

野像(WBDF)観察を通じてコントラストの反転を確認し、膜厚減少に伴うコントラスト強度の振

動も見られたことから、極性反転構造の観察に成功した[Fig. 1]。 

2020 年度は、本試料に対して HAADF-STEM 観察を初めて行い、表層から 50 nm 下部の領域

において極性反転構造を確認した。この領域は SIMS 測定から酸素濃度にピークが見られてお

り、AlxOy や AlxOyNz が極性反転のトリガーとして機能していることが示唆された 8, 9)。さらに

HAADF-STEM 観察領域において EELS を実施し、極性反転領域で酸素ピークが見られることを

確認した。これらの結果から、酸素濃度分布が極性反転と深く相関していることを本試料におい

て初めて確認した。これまで FIB を使用して観察試料の作製していたが、イオンビームによる

ダメージ層が形成されてしまうため HAADF-STEM による原子像観察の妨げとなっていた。そこ

 

Fig. 1 極性反転 AlN の TEM 観察結果 (a)BF、(b) DF g = 0002、(c) DF g = 000-2、

(d)WBDF g/3g g = 0002、(e) (d)WBDF g/3g g = 000-2 



で、本年は砥粒研磨と Ar イオンミリングを併用した低ダメージ試料作製に取り組み、結果とし

て明瞭な原子像観察に成功した。HAADF-STEM 観察には大阪大学 超高圧電子顕微鏡センター

JEM-ARM200 を使用することができたことも像観察に成功した要因であると考えている。 

さらに 2020 年度には AlN 膜の熱歪解析にも注力した。FFA Sp-AlN の作製過程では 1700 °C

の高温アニールによって AlN とサファイア間の熱膨張係数差に由来した熱歪が発生し、AlN に

は大きな圧縮歪が生じる。この圧縮歪は光弾性効果によって AlN 膜の屈折率変調に繋がるだけ

でなく、導波路構造形成に伴う歪緩和によっても不均一な屈折率変調を発生させることが考え

られる。また、膜厚増加時にはクラックが発生することが実験的にわかっており、導波路デバイ

スには致命的な影響を与えることから、その発生条件の解明は必須となっていた。そこで、今回

の計算ではアニール過程における歪および歪エネルギーの挙動とそれにともなうクラック発生

条件の解析を行った。結果として、昇温過程の最終段階で歪エネルギーが最大となりクラックが

発生することが理論的に明らかとなった。さらに、フィッテイング結果からクラック発生条件か

ら臨界ひずみエネルギー3.3 J/m2 を導くことに成功した 10) [Fig. 2]。 

2021 年度は 2 つの極性反転構造の作製・解析を通じて、根源にある物理現象の解明を目指し

た。1 つ目の実験では、Al 極性 AlN 上に酸素プラズマを照射することで極性反転構造の変化を

解析した。酸素プラズマ照射無しの試料では島状の極性反転が形成されていた一方で、照射有り

の試料では層状の極性反転が形成されていることが明らかになった。さらに、照射有り試料では

SIMS および EELS 測定により高濃度の酸素不純物濃度が検出された。以上の結果から、酸素濃

度を変調して極性反転を制御する方法として酸素プラズマ照射が有用であることが示された。2

つ目の実験では、N 極性 AlN 上に分子線エピタキシー(MBE)でホモエピタキシャル成長した AlN

について、Al 援用表面クリーニング 11)の有無が極性反転に与える影響を解析した。クリーニン

グ有りの場合は極性反転は形成されず N 極性 AlN がそのまま成長する結果となった。一方、ク

リーニング無しの場合には極性反転が形成され Al 極性 AlN が成長する結果となった。したがっ

て、下地表面の自然酸化膜が極性反転に大きな影響を与えることがわかった。以上の結果から、

酸素プラズマ照射や表面クリーニングにより極性反転構造を制御する手法を新たに発見した。 
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