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研究成果の概要（和文）：非極性面窒化物半導体結晶の実現を目指し、面方位の新規制御技術の確立を目的とし、GaAs
基板のエッチング異方性を利用した基板加工、およびそれに続く加工基板上への窒化物半導体結晶の選択的結晶成長を
試みた。
GaAs(110)基板加工および基板のエッチング条件の探索を実施し、優先的にGaAs(111)Aファセットおよび、(111)Aおよ
び(111)Bファセットの両方を同時形成することに成功した。InN成長において、(111)Aおよび(111)Bファセットを形成
した基板上への成長を試み、成長温度による結晶成長面安定性を利用して(111)B面へ選択的に成長することに成功した
。

研究成果の概要（英文）：Selective growth of group-III nitride semiconductors on patterned GaAs substrate 
was carried out using anisotropic etching, in order for the realization of non-polar nitride 
semiconductor crystals. It was successfully performed that anisotropic and isotropic etching resulted in 
the formation of (111)A facet structure and the formation of both (111)A and (111)B facets structures, 
respectively. Selective growth of InN was succeeded on (111)B surface of the patterned GaAs(110) 
substrate by utilizing the difference in the thermal stability of crystal plane of InN crystal.

研究分野： 結晶工学
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１．研究開始当初の背景 
我が国の 1次エネルギーの 40%を占める電

力エネルギー消費を削減し低炭素、省エネル
ギーで持続可能な社会を構築するためには、
家庭の電力の約 16%を占める照明の高効率
化と電気機器類に搭載されているインバー
ターやコンバーターなどの電力変換器に用
いられるパワーデバイスの損失低減をいち
早く進めることが肝要である。その方策の一
つとして照明光源(白熱電球、蛍光灯)の発光
ダイオード(LED)への置き換えが強く求めら
れている。しかしながら、Si をはじめとする
既存の半導体材料は、今後のさらなる低炭素
社会、省エネルギー社会を支えるには性能の
限界を迎えつつあり、GaN をはじめとするワ
イドバンドギャップ半導体材料による超高
効率発光デバイス、高耐圧・低損失のパワー
デバイスの開発が必要であることは自明で
ある。次世代の超高効率光電子デバイス実現
のためのキーマテリアルの一つである窒化
物半導体(AlN, GaN, InN)は、そのバンドギャ
ップが InN の 0.65eV(波長 1900nm)から GaN
の 3.4eV(波長 365nm)、AlN の 6.2eV(波長
200nm)の幅広い領域をカバーすることから、
それらの混晶半導体 (InxGa1-xN, InxAl1-xN, 
AlxGa1-xN)を作製することにより、可視光全
域を含む深紫外から近赤外域の受光･発光デ
バイス実現に大変有望な材料といえる。近年
では、外部量子効率は低いものの 282nm の殺
菌 用 と し て 使 え る UV-B の 領 域 か ら
210nm(UV-C)の窒化物半導体での最短波長の
LED が実証され、また可視光領域では 530nm
帯の高出力緑色レーザダイオード(LD)の発
振が報告されるに至っている。しかし、純緑
色領域からさらに長波長域の窒化物半導体
を用いた発光素子に関してはほとんど成功
例が無い。この理由として、LED の発光層に
用いられる InxGa1-xN の結晶品質が結晶中の
In 組成の増加に伴って急激に悪化し、組成
x=0.2 以上かつデバイスに供するレベルの高
品質膜を得ることが難しいこと、また極性に
起因する内部電場およびピエゾ分極電場の
影響による発光効率の低下が挙げられる。そ
こで、極性に起因する電場の影響を回避する
ため、無極性あるいは半極性面(両者を総じて
非極性面)上にデバイス構造を積層すること
が行われている。また、最近の研究で非極性
面上への InxGa1-xN 成長において、結晶中へ
の In 取り込みの優位性も確認されている。今
後、窒化物半導体を用いた純緑色領域から赤
色、さらには近赤外領域の未踏波長の発光デ
バイス実現には、高品質(低欠陥密度、低点欠
陥密度)の非極性面の窒化物半導体結晶の実
現が必要不可欠である。 
一般に III 族窒化物半導体デバイスは六方

晶構造の c 軸([0001]方向)に沿って作製され
る。図 1 に示すように、c 軸方向のような極
性を有する面に沿って、例えば InxGa1-xN 歪
み量子井戸を形成すると、量子井戸に生ずる
圧縮応力に起因した圧電分極電場により、量

子井戸内の電子-正孔の波動関数が分離し、発
光効率が著しく低下する問題が発生する。近
年、この影響を回避するため発光素子を c 軸
ではなく、m軸([101̄0]方向)や a 軸([112̄0]方向)
等の無極性面や[112̄2]方向、[101̄3]方向に沿っ
た半極性面へ形成することが試みられてい
る。最近、これら非極性面を用いた緑色領域
の高輝度 LED や LD が報告されているが、そ
れらはサファイアや GaN 等の基板を特殊な
面方位で切り出し、その上にデバイス構造を
作製している。しかしながら、サファイアの
ような異種基板上への成長では多数の欠陥
が生じ、デバイス性能・寿命を著しく劣化さ
せる。また GaN 基板を用いる場合は、欠陥の
導入は少ないものの大面積基板の入手が困
難であり、生産性、低価格化の観点から問題
がある。本研究では無極性、半極性方向の面
方位を有する窒化物半導体を制御性、再現性
良く作製する技術を新規に提案し、実証する
ことを主目的とした。 

 
２．研究の目的 
 上述の背景から本研究では GaAs 結晶の異
方性エッチング特性を利用した新規低欠陥
密度非極性窒化物半導体の結晶成長技術の
確立を行うことを目的とした。具体的な研究
内容を列挙する。 
(1) GaAs と窒化物半導体の結晶配向関係を考
慮して選定した GaAs(110)基板のウェットエ
ッチング条件(エッチャント溶液組成、異方性
エッチングのための保護マスク幅等)と異方
性エッチング挙動を明らかにする。 
(2) 異方性エッチングにより形成した加工
GaAs 基板上への選択的結晶成長による新規
の非極性面成長技術の確立を行う。当初は、
GaN を研究の対象とし、その後 InN 結晶成長
に移行して研究を推進する。 
(3) 高速成長技術(ハライド気相成長)との融
合による厚膜化を図り、低欠陥密度非極性
GaN ウエハー(基板)作製への展開を行うと共
に欠陥低減機構を明らかにする。 
(4) デバイス応用を視野に入れ、非極性 GaN
基板上への InxGa1-xN 混晶成長を行い、光物
性、電気的特性への影響を明らかにする。 
(5) 他の面方位および他の窒化物半導体材料
InN, AlN さらには混晶半導体 (InxGa1-xN, 
AlxGa1-xN)成長に適用し、面方位制御性と低

図 1. 極性方向にデバイス作製をした際の

問題. 
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欠陥化を両立した成長技術の確立を行う。 
 
３．研究の方法 

本研究では GaAs 基板の面方位によるエッ
チング速度の違いを生じる異方性および等
方性エッチングにより初期基板の加工を行
い、その加工基板上に窒化物半導体を結晶成
長する。図 2 に本方法の概要を示した。まず、

GaAs(110)面基板の表面にその<1̄10>方向に
沿って SiO2によるストライプパターンを形
成し、これを NH3+H2O2の混合溶液にてエッ
チングすることで、エッチング異方性を発現
し(111)A ファセット面を形成する。一方で、
表面に(111)A面および(111)B 面を同時形成す
るために、H3PO4:H2O2の混合溶液による等
方性エッチングを行った。研究の初期段階と
して、上記溶液の混合組成が表面に形成され
るファセット形状やファセット面の表面平
坦性にどのように影響を与えるかを調査し
た。その後、この加工基板上に、有機金属気
相成長法(以降、MOVPE 法)により GaN およ
び InN の選択成長を行った。この時、成長方
向は基板表面に対して斜め 32～35º の角度に
成長するため、結晶の最表面(垂直方向の面)
は、半極性面の GaN{101̄3}となる。 
成長層の評価、特に成長面内の配向異方性

の挙動を現有の高分解 X 線回折装置(Spectris, 
X’Pert MRD)、電界放射走査電子顕微鏡(日本
電子、JSM-6700F)にて、光学物性評価は、現
有のフォトルミネッセンス測定により行っ
た。 
 
４．研究成果 
初年度(平成 25 年度)は、GaAs(110)基板加

工および基板のエッチング条件の探索を実
施し、優先的に GaAs(111)A ファセットを形
成する条件、(111)A および(111)B ファセット
の両方を形成する条件を見出すことに成功
した。また、形成したファセット面上への選
択成長についてGaNおよび InNの成長を実施
した。 

GaAs(110)基板を用い、NH3+H2O2混合溶液
および H3PO4+H2O2混合溶液により異方性、
等方性エッチング挙動を観察し、室温にて
NH3:H2O2=1.2mol/L:0.2mol/L の溶液で 3 分間
の条件を用いることで、選択的に(111)A 面フ
ァセットが形成された加工表面が作製でき
ること、H3PO4+H2O2=2mol/L:1mol/L の溶液

で 15 分間のエッチングにより(111)A 面およ
び(111)B 面ファセットを同時形成できること
を明らかにした。本条件で形成されたそれぞ
れのファセット面を図 3 および図 4 に示す。 

作製した GaAs(110)加工基板上への GaN 成
長を行った結果、GaN の最適成長温度が
1000℃付近と高温のため成長時に GaAs 基板
の劣化が生じ、高品質の結晶を得るには至ら
なかった。しかし、GaAs 表面上へは GaN 膜
が形成されており、界面において空隙が形成
されており、これが GaAs 基板の分解によっ
て生じていることがわかった。このことから、
成長した GaN に導入される欠陥(転位)を介し、
NH3が分解して発生する水素(あるいは水素
ラジカル)が界面に到達し、GaAs 基板を分解
しているというモデルを提案した。このこと
は、AlN/sapphire 成長でも報告されているこ
とから妥当なものであり、今後 GaN/GaAs 界
面の制御および高品質化により転位導入を
抑えることで劣化なく高品質の非極性 GaN
結晶を得られる可能性がある。 
 GaAs(110)加工基板上への InN 成長につい
ては、(111)A および(111)B ファセットを形成
した基板上への成長を試みた。InN は成長温
度によりその成長面の安定性が異なり、具体
的には高温においては窒素極性(表面窒素原
子が一層下のインジウム原子と 3 本の結合を
形成している様)が安定となり、インジウム極

図 2. 本研究の非極性窒化物半導体結晶成

長プロセス 

図 3. NH3:H2O2=1.2mol/L:0.2mol/L混合溶液

にて異方性エッチングを施した GaAs(110)
基板．(111)A ファセットを形成． 

図 4. H3PO4+H2O2=2mol/L:1mol/L 混合溶液

にて等方性エッチングを施した GaAs(110)
基板．(111)A および(111)B ファセットを同

時形成． 



性(表面インジウム原子が一層下の窒素原子
と 3 本の結合を形成している様)は不安定で
成長しない。このことを利用して(111)A 面お
よび (111)B 面の両ファセットを形成した基
板上へも選択的に成長できることが確認さ
れた。平成 26 年度に実施した X 線回折測定
の結果から選択的に成長した InN 結晶は
(10-13)面であり、選択的成長により双晶の形
成が抑制されたことが確認された。さらに In
供給分圧を低減することにより、選択性が向
上することが分かった。一方で、異方性エッ
チングにより選択的に(111)A面を形成した場
合、成長温度を高温化することができないた
め、今回実施した等方性エッチングによる
(111)B 面上への InN 選択成長が有効であると
考える。 
 平成 27 年度は積極的に(111)B 面上に GaN
成長を行うべく新規の成長技術の検討を行
った。GaAs(111)B 面上への GaN 成長は原子
配列の関係から窒素極性 GaN 成長となるこ
とから、従来の成長方法ではその制御が難し
く、窒素極性 GaN 成長が支配的となるトリハ
ライド気相成長(THVPE)法を導入することと
した。現有の MOVPE 成長装置に三塩化ガ 
リウム固体原料供給系を付加し、NH3と反応
させることで N 極性 GaN を成長できるよう
にした。初期検討として、サファイアおよび
窒素極性 GaN 自立基板を種基板として
THVPE 法により GaN の成長を行い、高温成
長により劇的に結晶品質(転位密度、不純物濃
度低減)の向上が可能であることを見出した。
また、当初の計画とは異なるが、固体 GaCl3
原料とアンモニアを用いた装置構造が極め
て簡便で高速成長が可能な成長手法を確立
することができ、今後の非極性窒化物半導体
の加工基板上への選択成長に大きな前進を
見出すことができた。 
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