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研究成果の概要（和文）：本研究では、成長中断アニール法を用いた原子平坦GaAs(110)表面の形成とその物理メカニ
ズム解明を試みた。へき開GaAs(110)面に結晶成長し、その表面で成長中断アニールを行ったところ、特徴的な形状の
原子ステップエッジをもつ原子平坦表面が形成された。その形状は導入する膜厚分布の結晶方位に強く依存しており、
平坦化にはGaAs(110)表面での表面原子マイグレーションポテンシャルの異方性が大きく関与していることを示唆して
いる。
また、成長中断アニール法により形成された原子平坦ヘテロ界面を有するGaAs(110)量子井戸の光学特性（発光、吸収
）を定量計測するための導波路透過吸収計測系を構築した。

研究成果の概要（英文）：In this work, I investigated formation mechanisms of atomically flat surfaces on G
aAs(110) by growth-interruption annealing. I performed growth-interrupt anneal on the epitaxial surfaces g
rown, by molecular-beam epitaxy, on the cleaved (110) edges of GaAs(001) wafers. After annealing, atomical
ly flat surfaces accompanied with characteristic-shaped monatomic-layer step edges, which depend on the cr
ystallographic direction of the introduced thickness distribution of the epitaxial layers, were formed. Th
e results imply that the flat-surface formation during annealing is largely influenced by crystallographic
 anisotropy of migration potential of adatoms on GaAs(110).
In addition, I developed a waveguide-transmission spectroscopy method to be used for quantitative characte
rization of optical properties (emission, absorption, etc.) of the GaAs(110) quantum wells with atomically
-flat hetero-interfaces formed by the growth-interrupt annealing technique, has been developed.
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１．研究開始当初の背景 
半導体低次元構造（量子井戸、量子細線、

量子ドットなど）を用いた量子ナノデバイス
はその新奇性・高機能性が期待されており、
その実現を目指した研究・開発が精力的に行
われている。本研究代表者らは、Ｔ型量子細
線と呼ばれる量子細線を半導体レーザー活性
層に用いた量子細線レーザーについてその高
品質化とレーザー発振の実現を試みてきてい
る。Ｔ型量子細線は、分子線エピタキシー
(MBE)装置を用い、GaAs(001)面上に第１成長
としてステム量子井戸を結晶成長し、そのへ
き開(110)面上に、第２成長としてアーム量子
井戸をMBE 再成長することで作製される。し
かし、このＴ型量子細線作製には、(110)面上
で平坦性の良い結晶成長表面・界面を得るの
が難しいという問題があった。 
研究代表者らは、このGaAs(110)面の表面平

坦化法として、“成長中断アニール法”を開
発した。通常GaAs(110)面上へのMBE成長では、
低い基板温度（～500℃）と高ヒ素圧が必要と
される。しかし、このような条件下では表面
原子のマイグレーション距離は短く、表面平
坦化の観点からは好ましくない。“成長中断
アニール法”では、この困難を克服するため
にMBE成長後に基板温度を600℃以上に上げ、
数分間の成長中断を行う。基板温度を上げる
ことで、表面原子のマイグレーションを促進
し、表面平坦化を進める。この手法をＴ型量
子細線作製に適用することで、従来よりも約1 
桁細い1.5meV 以下の低温フォトルミネッセ
ンス発光線幅を実現し、さらに、量子極限単
一量子細線の光励起によるレーザー発振、Ｔ
型量子細線20 本からなる電流注入量子細線
レーザーを実現してきた。 
 これまでは高品質量子細線の作製とそのレ
ーザー発振の実現に注力して研究を推進して
きた。しかし、成長中断アニール法における
GaAs(110)表面での表面平坦化メカニズムの
詳細やその物理機構を踏まえた成長中断アニ
ール条件の最適化に関してはいまだ未解明の
まま残されている。 
 
 
２．研究の目的 

本研究では、このGaAs(110)面における原子
平坦表面・ヘテロ界面制御技術の開発とその
表面平坦化過程における物理メカニズムの解
明を目的とする。GaAs(110)表面平坦化には、
前述した成長中断アニール法を適用し、その
アニール条件の最適化を目指す。 

具体的には、成長中断アニールで形成され
る特徴的な形状の原子ステップエッジやテラ
ス構造を構造計測及び光学計測により調べ、
熱動力学の観点から表面平坦化を担う原子ス
テップエッジダイナミクスを解明する。 

 
 

３．研究の方法 
(1) GaAs(110)表面の平坦化として、まず、
(001)基板のへき開で形成されるへき開(110)
面を用い、その面上へのMBE 結晶成長と成長
中断in-situ アニール法による表面平坦化を
試みた。(110)面は表面原子配列が異方的であ
り、それを反映して表面原子のマイグレーシ
ョンも異方的となる。そこで、GaAs MBE結晶
成長の際に、特定の結晶軸方向に膜厚分布を
導入する。成長中断アニールで形成される原
子ステップエッジの形状やテラスサイズを観
測し、アニール条件依存性や導入した膜厚分
布の結晶方位依存性から、この面における平
坦化メカニズムの解明を試みる。 
ここでのへき開(110)面へのMBE結晶成長と

それに引き続く成長中断アニールは、海外研
究協力者に作製いただいた。 
 
(2) (1)で得られた結果を基に、応用上より有
用となる GaAs(110)基板上への MBE 結晶成長
と成長中断アニール法による表面平坦化を試
みた。ここでの MBE 結晶成長は研究代表者が
所属する研究室所有の MBE 装置を使用し、研
究協力者との協力のもと進めた。 
 
(3) 結晶成長・成長中断アニールにより形成
された表面原子ステップエッジの構造評価に
は原子間力顕微鏡(AFM)を使用し、その表面構
造（ステップエッジ方位など）や表面ラフネ
スの大きさを定量的に評価した。 
 
(4) 原子平坦ヘテロ界面を有する量子井戸構
造を作製し、光学計測（発光、吸収）による
原子平坦ヘテロ界面の評価を進める。この光
学計測を進める上で必要となる有用な顕微吸
収測定法を開発する。また、その吸収強度標
準について検討を行う。 
 
 
４．研究成果 
(1)へき開(110)面での成長中断アニールに
よる表面平坦化 
 へき開(110)面上へのMBE結晶成長とそれに
続いて成長中断アニール法を実施した。MBE
結晶成長時に基板回転を行わないことで、所
望の結晶軸方位に膜厚空間分布を導入した。 
図１に[1-10]方向に膜厚空間分布を導入し

た(110)結晶成長表面の成長中断アニール後
の表面AFM像を示す（以下、膜厚が減少する方
向を膜厚空間分布方向とする）。結晶成長膜
厚は100nm、導入した膜厚分布は5原子層/mm
である。成長中断アニールは、基板温度650℃
にて10分間行っている。 
GaAs(110)表面はその原子配列（挿入図）か

らも明らかなように直交する2つの結晶軸方
向[001]方向と[1-10]方向とで原子配列に異
方性がある。この原子配列の異方性を反映し
たステップエッジが形成されていることがわ



かる。例えば、図中“Ａ”で示す1原子層深さ
の三角形状のピット構造は、この異方性を反
映した特徴的な形状のステップエッジで構成
されている。この結果は、成長中断アニール
時の表面平坦化には、表面原子マイグレーシ
ョンポテンシャルの異方性が反映しているこ
とを示唆している。 

図１では比率5原子層/mmで膜厚空間分布が
導入されており、これに対応するように表面
構造も200umの周期で観測されている。一方、
図１の Region I では、約20umに亘り原子平
坦領域が形成できている。ここから、成長中
断アニール時の表面原子マイグレーション距
離は約20umであると推測できる。この値は、
膜厚分布周期200umに比べるとかなり小さい。
もし表面原子のマイグレーション距離が十分
大きければ、その範囲内にあるステップエッ
ジと十分相互作用し、原子平坦領域が形成さ
れると考えられる。しかし、今回の条件下で
は、マイグレーション距離が小さいため、そ
の範囲内の局所領域では平衡となり、原子平
坦表面が形成されるものの、試料表面全体で

は非平衡状態であると考えられる。そのため、
そのアニール表面は図１のように局所的には
表面被覆率に応じた表面構造が形成され、そ
れが周期的に現れると考えられる。 
逆に、導入する膜厚空間分布周期が表面原

子のマイグレーション長よりも十分小さい場
合には、ステップエッジ間での表面原子との
相互作用が十分行われ、結晶軸方位に依存し
た安定化した特徴的なステップエッジのみか
らなる原子平坦表面の形成が期待できる。 

図２にこのような条件に対応する表面での
成長中断アニール後の表面AFM像を示す。ここ
では、不完全へき開によって偶発的に導入さ
れた短周期の多段へき開傷領域を観察してい
る。それぞれ(a)[00-1]方向、(b)[001]方向に
膜厚空間分布が導入されていることに対応し
ている。(110)面の原子配列とその安定性を反
映し、(a)では三角形状の波打ったステップエ
ッジが、(b)では直線的なステップエッジが形
成されている。テラス間隔がマイグレーショ
ン距離よりも小さい場合、上で期待したほぼ
同一のステップエッジが並ぶ原子層テラスが
形成されることが確認できた。特に(b)では、
直線ステップエッジが1～2um間隔でほぼ等間
隔に並んでいる。このような原子平坦テラス
を膜厚制御により形成できるようになれば、
このような原子平坦(110)表面の応用範囲が
広がる。 
 
(2) GaAs(110)基板上への MBE 結晶成長とそ
の表面平坦化 

(1)で得られた知見を基に、GaAs (110)基板
上への MBE 成長とその結晶成長表面での成長
中断アニールを試みた。 
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図１．へき開(110)面に結晶成長した 100nm
厚 GaAs(110)層の成長中断アニール表面の
AFM 像．膜厚空間分布は[1-10]方向に比率
5ML/mm で導入されている． 
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図２．不完全へき開により偶発的に形成された
多重へき開傷領域での成長中断アニール表面．
膜厚分布方向は、(a) [00-1], (b) [001]方向．



GaAs MBE 成長では、通常、結晶成長前に表
面酸化膜除去プロセスを行う（なお、(1)で行
った MBE チャンバー中でのへき開表面ではこ
のプロセスは必要ない）。GaAs(110)基板に表
面酸化膜除去プロセスを行ったところ、多数
(>10 個/um2)の面内方向数十 nm, 深さ約 10nm
サイズのピット構造がその表面に形成されて
しまうことがわかった(図３(a))。(110)面で
は MBE 成長条件の許容範囲は狭く、このよう
なラフネスの大きな表面に結晶成長を行うと、
数 um サイズのファセット構造が形成されて
しまい、成長中断アニール法による平坦化効
果を活用できないという問題に直面した。 
そこで、(110)基板表面の酸化膜除去プロセ

スの改善をまず行うことにした。酸化膜除去
に伴う表面ピット構造形成を抑える方法とし
て、酸化膜除去前に金属 Ga を数原子層堆積さ
せる方法を試みた[1-3]。図３(b)は 9 原子層
の Ga を堆積した後に酸化膜除去を行った表
面の AFM 像である。(a)で観測された深いピッ
ト構造はほとんど形成されず、代わりに原子
層ステップが明瞭に観測できている。ピット
構造の無い平坦性の高い酸化膜除去後表面を
形成できるようになった。 
今回、本研究期間中にどうにか平坦性の高

い酸化膜除去後表面を形成できるようになり、
(110)基板に GaAs(110)層を MBE成長するとこ
ろまで達成することができた。しかし、残念
ながら成長中断アニール実験を実施するまで

には至らなかった。上述したように、すでに
成長中断アニール実験の準備は整えられてお
り、今後も引き続き、成長中断アニールによ
る原子平坦表面形成実験を実施し、原子平坦
界面からなる量子構造の作製とその光学特性
評価を進めていく。  
 
(3) 量子井戸構造の顕微吸収測定法の開発 
顕微吸収測定法として、半導体ナノ構造を

光導波路内に配した試料を用いる導波路透過
吸収測定法を新たに開発した。この測定法で
は、導波路内のナノ構造を局所励起し、その
発光をプローブ光として導波路端面から放出
される発光スペクトルを観測する。励起位置
を変えた測定を行い、その強度を解析するこ
とで吸収スペクトルを算出する。図４に試料
にＴ型量子細線を用いた場合の測定結果を示
す。量子細線中の１次元励起子吸収スペクト
ルを広い温度範囲（4K～室温）で観測するこ
とに成功した。また、GaAs(001)量子井戸試料
にも適用し、2次元励起子吸収スペクトルの定
量計測にも成功している。今後、成長中断ア
ニール法で形成されたヘテロ界面を有する
GaAs(110)量子井戸の吸収測定へと適用する。 
 
(4) 吸収強度の絶対定量標準の開発 
量子井戸における 2次元励起子の連続状態

の光吸収量を定量的に評価し、吸収強度標準
としての可能性について考察した。 

(a) after oxide desorption
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with 9-MLmetal Ge pre-deposition 
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図３．GaAs(110)酸化膜除去後表面 AFM 像
(a)通常の酸化膜除去方法の場合(b)9-ML
金属 Ga をプレ堆積した場合 
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図４．T 型量子細線の(a)点励起時の導波
路端面発光スペクトルと(b)スペクトル解
析による一次元励起子吸収スペクトル
（T=4K） 



2 次元電子系における量子ホール抵抗やグ
ラフェン光吸収では、その抵抗値や光吸収量
が普遍定数である微細構造定数αf で与えら
れる。今回、半導体量子井戸の 2次元励起子
連続状態の光吸収においても、同様の関係性
が成り立つことを理論考察と数値計算によ
り明らかにした。 

表１に GaAs(001),(110)及び、InP(001)量
子井戸における連続吸収バンド端での吸光
度の計算結果をまとめて示す。グラフェン光
吸収の場合と同様に、量子井戸中の 2次元電
子正孔系の吸光度も概ね、παf/nb (ここで、
nbは背景屈折率)で決定される。しかし、バン
ドミキシング効果と励起子クーロン相互作
用効果によりわずかに補正する必要がある。
例えば、GaAs(001)量子井戸では、励起子束
縛エネルギーの大きさ（または、量子井戸厚
み）に依存し、その吸光度は量子井戸一層あ
たり 0.6～0.8%と見積もられた。同様に、
GaAs(110)量子井戸についても計算した。
(110)面では面内異方性があるため、入射光
の偏光方向に応じてその値が異なる。今後、
成長中断アニールによる原子平坦へテロ界
面を有する(110)量子井戸の絶対定量吸収計
測へ適用していく。 
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表１．単一量子井戸連続吸収端での吸光度．
FE は自由電子計算の場合（発表論文②）

GaAs GaAs InP

QW orientation (001) (110) (001)

aðEgÞL (FE) 0.0041 0.0037a, 0.0043b 0.0038

aðEgÞL (ideal 2D) 0.0082 0.0074a, 0.0085b 0.0076

aðEgÞL (Eb ¼ 3:5E3d
b ) 0.0070 0.0062a, 0.0072b 0.0065

aðEgÞL (Eb ¼ 3:0E3d
b ) 0.0063 0.0057a, 0.0066b 0.0059

aðEgÞL (Eb ¼ 2:5E3d
b ) 0.0059 0.0053a, 0.0061b 0.0055

aFor light with its polarization along the [001] direction
bAlong the [�110] direction.
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