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研究成果の概要（和文）：我々の独自技術である窒化物半導体のステップフリー面［１分子層の

ステップも存在しないデバイスサイズ（16 ミクロン以上）の大きさの完全平滑面］の形成技術

を用いて、理想的なヘテロ界面を有するステップフリーInN 量子井戸を作製した。ステップフ

リーInN 量子井戸は、厚さが 1 分子層であり、紫色の極めて鋭い（スペクトルの幅が狭い）発

光を示した。今後、量子井戸の厚さを制御することにより緑色や赤色の高効率発光が理論的に

期待される。 
 
研究成果の概要（英文）：We have successfully fabricated step-free InN quantum wells (QWs) 
using our original growth technique in which completely flat surfaces without any 
monolayer steps of nitride semiconductors can be formed with the diameters larger than 16 
micrometers. The step-free InN QWs are one monolayer thick and emit extremely sharp 
violet photoluminescence. High-efficiency green and red emissions will be theoretically 
obtained by controlling the thickness of step-free InN QWs. 
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１．研究開始当初の背景 
(1) 従来の窒化物半導体結晶は、Si や GaAs

等の半導体結晶と比較して転位等の結晶
欠陥密度が高いという問題があった。その
ため、窒化物半導体薄膜の表面やヘテロ界
面には螺旋・混合転位を中心とする成長ス
パイラルが多数存在し、平坦性が損なわれ
ていた。この平坦性の悪さは、特に、窒化
物半導体発光素子の活性層として用いら
れる量子井戸において、膜厚揺らぎによる
量子準位の揺らぎやブロードニングを引

き起こす原因であった。さらに、転位は非
発光再結合中心になるため、無転位で完全
平坦なヘテロ界面が望まれていた。 

(2) 一方、InGaN 混晶を活性層とする窒化物
半導体発光素子においては、発光ダイオー
ド（LED）は近紫外領域から緑色が、ま
た、レーザダイオード（LD）では近紫外
から青色まで実用化されている。赤色より
長波長領域では窒化物半導体素子の発光
効率は極めて低く、AlGaInP や AlGaAs
等が用いられている。窒化物半導体素子の
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長波長化が可能になれば、赤・緑・青の三
原色 LED や LD をモノリシックに集積化
した新機能発光素子や、温度特性の優れた
通信波長帯(1.5m)LD 等が実現される。
ここで、InGaN 活性層で赤色発光を実現
するためには In 組成が５０％程度必要で
あるが、InGaN 混晶は miscibility gap を
持つため相分離を起こし、高効率赤色発光
素子の実現は原理的に難しい。 

(3) 相分離の問題がない InN を井戸層とす
る量子井戸（障壁層は GaN）を作製す
れば、量子サイズ効果による量子準位を
井戸厚により制御することにより、赤色
や通信波長帯（赤外光）の発光が、伝導
帯の量子準位から価電子帯の量子準位
への光学遷移により原理的には得られ
ることとなる（図１）。しかしながら、
転位を起源とする成長スパイラルのた
めに窒化物半導体のヘテロ界面は平坦
性が悪く、量子井戸の膜厚揺らぎによる
量子準位のポテンシャル揺らぎやブロ
ードニングが大きく、量子準位の制御は
困難であった。 

(4) これに対して、我々は窒化物半導体のデ
バイスサイズのステップフリー面を世
界で初めて実現した。大きさが 16m の
正六角形の領域に１分子層のステップ
もない GaN 表面を有機金属気相成長法
（MOVPE）を用いた選択成長により形
成した。このような GaN ステップフリ
ー面は、ヘテロ界面が極めて急峻な InN
量子井戸の実現に応用できると我々は
考えた。 

 
２．研究の目的 
(1) GaN 成長機構の解明 

我々が初めて実現した GaN ステップフ
リー面の作製法においては、結晶成長の
基本様式である核成長、および、らせん
成長を結晶表面上の制限領域にそれぞ
れ単独で引き起こすことができる。そこ

で、GaN の核成長、および、らせん成
長機構の解明を行う。また、ステップフ
リー面の形成可能な条件も詳細に検討
する。 

(2) ステップフリーInN 量子井戸の作製 
前項で検討した GaN 成長機構やステッ
プフリー面形成条件を参考にしながら、
ステップフリーGaN 表面を土台とした
ステップフリーInN 量子井戸の作製を
行う。この InN 量子井戸の厚さを単分子
層のレベルで制御することを目標とす
る。 

(3) ステップフリーInN 量子井戸の光学特
性評価 
ステップフリーInN 量子井戸の作製に
成功した場合、引き続き、その光学特性
の評価を行う。特に、従来の InGaN 系
量子井戸で大きな問題であった発光ス
ペクトルのブロードニングが改善され
ているか検討を行う。 

 
３．研究の方法 
(1) GaN 成長機構解明およびステップフリ

ーInN 量子井戸の作製 
有機金属気相成長（MOVPE）装置を用
た選択成長法により GaN や InN 等の窒
化物半導体薄膜の結晶成長を行う。成長
様式が核成長、もしくは、らせん成長で
あるかを確認するために、原子層レベル
での表面モフォロジー解析が可能な原
子間力顕微鏡（AFM）を用いて検討する。
さらに、InN 量子井戸の界面がステップ
フリーであることを高分解能走査透過
型電子顕微鏡（STEM）を用いて評価す
る。 

(2) ステップフリーInN 量子井戸の光学特
性評価 
前述したように、InN 量子井戸の界面が
ステップフリーで１分子層の膜厚揺ら
ぎも存在しない場合、量子準位のポテン
シャル揺らぎが減少し、発光スペクトル
の先鋭化が期待される。作製したステッ
プフリーInN 量子井戸の発光特性を顕
微フォトルミネッセンス（PL）装置によ
り評価する。 

 
４．研究成果 
(1) GaN 成長機構の解明 

 結晶の成長様式には核成長や螺旋成
長モードがあることが知られており、一
般的な結晶成長ではこれら二つの成長
モードが混在している。本研究では、窒
化物半導体の GaN に関して、純粋な核成
長や螺旋成長モードを実現することに
より、結晶の成長機構を実験的に明らか
することを検討した。 
 転位密度が低い GaN(0001)基板の表面

赤色

InN量子井戸

赤外光

(a)

(b)

図１ InN 量子井戸の量子準位による

発光波長制御の概念図。井戸厚が薄い

場合(a)と厚い場合(b)。 

 



に SiO2 マスクを形成した後、フォトリ
ソグラフィーにより１辺が８μm（直径
16μm）の正六角形の開口部を開けた。
これを基板とし、MOVPE を用いて GaN 薄
膜の選択エピタキシを行った。原料ガス
は、アンモニアおよびトリメチルガリウ
ムである。GaN 薄膜の表面は AFM で観察
した。 
 マスクの開口部内に螺旋転位や混合
転位が全くない場合、純粋な核成長によ
り GaN ステップフリー面が形成された。
一方、マスクの開口部内に螺旋転位や混

合転位が存在すると、これらの転位を中
心に螺旋成長が起こり、表面には成長ス
パイラルが観察された（図２）。成長ス
パイラルのステップ間隔から、成長の駆
動力である過飽和度()を見積もること
が出来る。図３に示したのは、このよう
にして求めた過飽和度と、核成長、およ
び、螺旋成長モードにおける成長速度の
関係をプロットしたものである。過飽和
度の増加に対して、螺旋成長速度は２次
関数的に増加する一方、核成長速度は非
常に小さな値を持つことが分かった。ま
た、図中の実線、および、破線は、結晶
成長速度の過飽和度依存性を予測する
BCF 理論を用いた、螺旋成長、および、
核成長速度のフィッテイング結果であ
るが、実験結果とよく一致している。 
 本手法を用いることで、GaN のステッ
プフリー面を実現することが出来たう
え、一回の成長で同一の基板上に、純粋
な核成長と螺旋成長モードを実現し、そ
の成長機構を詳細に検討することが可
能となった。 
 ここで、σが比較的小さい場合、スパ
イラル成長速度Rspとσは以下の関係を
満たすことが予測されている。 
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ここで、a はステップ高さ(0.26nm)、
は振動数因子(~1013 s-1)、Ea は蒸発エネ
ルギー（キンク位置にある原子１個を気
相に移すのに要するエネルギー）、およ
び、はステップ間隔と拡散距離から定
まる定数である。(1)式より、Rsp/2 を
アレニウスプロットすることで Ea を求
められることが分かる。図４に Rsp/2

の温度依存性を示す。窒素キャリアを用
いた場合、Rsp/2の値はアレニウス型の
温度依存性を示し、Eaの値として3.39eV
という値が得られた。この Ea の値は真
空中でのGaN熱分解の活性化エネルギー
(3.6eV)に近い値である。一方、水素キ
ャリアを用いた場合、Ea =1.62eV と、窒
素キャリアよりも小さい値が得られた。
また、同程度のσを得るためには、水素
キャリアでは、窒素キャリアよりも大き
な III 族供給量が必要であった。水素キ
ャリア中ではGaNのエッチング反応が起
こり、Ea の値が純粋な蒸発エネルギー
よりも小さくなると考えられる。 
 このように、本研究においては GaN の
純粋な核成長速度、らせん成長速度、お
よび、過飽和度を実験的に測定し、それ
らの相互関係を結晶成長の基礎理論を
用いて解析した。世界的に見ても初めて
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図２成長スパイラル中心付近の AFM 像 
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図４ Rsp/2の温度依存性 
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の成果である。 
(2) ステップフリーInN 量子井戸の作製と光

学物性評価 
本研究では、さらに、GaN ステップフリ
ー面を土台として、その上に、単分子層
のステップも存在しないステップフリ
ーInN 量子井戸の作製について検討を行
った。 
 GaN ステップフリー面上に InN の成長
を行うと、10 秒で部分的にコアレッセン
スした２次元核が得られ、30 秒でコアレ
ッセンスが完了した１分子層(1ML)の
InN で表面が覆われた。この時、InN の
表面はステップフリー面であった。引き
続き GaN cap 層を形成して作製した InN 
単一量子井戸（SQW）の断面を STEM によ
る high-angle annular dark field 
(HAADF)法で観察した（図５）。HAADF 法
では、原子番号の大きな原子からより強
い散乱強度が得られるので、Ga より In
の方が散乱強度が大きい。水平方向に積
分した散乱強度を見ると、真中の１層だ
け強度が強く、1ML 厚の InN 層が形成さ
れたことを示している。この InN SQW 構
造の4Kで測定した顕微PLスペクトルを
図６に示す。3.03 eV に InN SQW 由来の
半値全幅が 9meV の非常にシャープな紫
色発光が見られる。従来の InGaN 量子井

戸からの紫色発光の半値全幅は低温で
も数十 meV 程度以上と非常に大きく、ス
テップフリーInN SQW のシャープな発光
は、量子井戸の膜厚や組成の揺らぎがな
いために得られたと考えられる。今後、
InN を 2ML、3ML と厚くすることにより、
それぞれ、緑色および赤色の狭線発光が
得られると理論的に予測される。 
 以上記述したステップフリーInN 量子
井戸は世界で初めて作製されたもので
あり、その成果はインパクトファクター
の高い Advanced Materials 誌に掲載さ
れた。 
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