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研究成果の概要（和文）：本研究では，へき開・再利用可能な基板上での半導体の結晶成長およびデバイス応用
に向け，ScMgAlO4基板上の窒化物半導体を検討した．GaNやInGaN量子井戸発光層の作製条件を確立し，近紫外～
緑の発光ダイオード（LED）を試作したところ，従来のサファイア基板上LEDよりも強く発光した．また，
ScMgAlO4基板に格子整合するIn組成17%のInGaNをベースとした量子井戸を作製し，黄緑～赤で発光を得ることに
成功した．サファイア基板上量子井戸と比較すると，例えば赤色で発光強度は約40倍に増大した．提案する構造
が，可視発光素子の基本構造として高いポテンシャルを持つことが明らかになった．

研究成果の概要（英文）：In this study, we investigated crystal growth and device　application　of　
nitride　semiconductors　on　cleavable and hence reusable ScMgAlO4　substrates. After establishing 
the growth conditions for GaN and InGaN quantum wells (QWs), near-UV to green light-emitting diodes 
(LEDs) were fabricated. The emission intensity was stronger than the conventional LEDs fabricated on
 sapphire substrates. Additionally, QWs based on InGaN with an In composition of 17%, which is 
lattice-matched to ScMgAlO4, were fabricated. These QWs emitted in the yellow-green to red spectral 
region. For the red-emitting QW, the emission intensity was 40 times stronger than a QW on sapphire.
 These achievements led us to a conclusion that the structures proposed in this study are promising 
for visible light-emitters. 

研究分野： 光材料工学
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
  これまでのオプトエレクトロニクスの発
展には，半導体単結晶の成長技術が大きな役
割を果たしている．例として，無欠陥 Si に
よる LSI 系デバイスの高性能化，GaAs や InP
を中心としたIII-V族半導体による赤から赤
外の発光素子の実用化，SiC によるパワーデ
バイスの最近の進展，窒化物半導体による近
紫外から緑色領域での発光素子の実用化な
どを指摘することができる． 
特に化合物半導体では，エピタキシー成長

と呼ばれる，ある単結晶基板上へ所望の機能
を持った半導体薄膜多層構造を結晶成長す
る方法が一般的である．エピタキシー
(Epitaxy)という用語は、ギリシャ語の Epi 
(上に)とTaxis (配列)の合成による造語であ
り，基板の結晶構造情報を成長層にいかにう
まく転写するかが高品質化の鍵であるとさ
れてきた．これに対して本研究では，エピタ
キシー成長技術さらには半導体デバイス応
用に新たな価値を付加することを目標に，基
板-成長層界面にごく弱い結合しか持たず，
基板からの情報が限られた材料系において，
デバイス品質の単結晶成長に取り組んだ． 
 
２．研究の目的 
具体的には，白色発光ダイオード(LED)応

用で社会的に大きなインパクトを与えてい
る窒化物半導体を対象とした．通常，窒化物
半導体は，サファイアや窒化物半導体基板上
に結晶成長するが，本研究では， ScAlMgO4

結晶を基板とした．ScAlMgO4は成長面である
(0001)結晶面に劈開性があるため界面結合
は弱く，結晶成長後に劈開によって窒化物半
導体と ScAlMgO4 基板を分離できる可能性が
ある．本研究では，劈開性のある基板上へデ
バイス品質の結晶を成長する条件を確立し
てデバイス化を検討するとともに，ScAlMgO4

基板の特長を活かした格子整合 In0.17Ga0.83N
を利用した赤色発光構造の作製を試みた． 
 
３．研究の方法 
本研究では，ScAlMgO4結晶を窒化物半導体

成長用の基板とした．図 1に結晶構造の概略
を示した．ScO層とAl/MgO層との結合が弱く，
ここで劈開性を有している．また，この
ScAlMgO4(0001)面上に窒化物半導体を作ると
き，a 格子定数が ScAlMgO4で 0.3246 nm であ
るのに対して，GaN では 0.3189 nm，InN で
0.3545 nm であることから，GaN との格子不
整合が 1.8%と小さく，かつ組成 17%の InGaN
で格子整合することが利点となる． 
窒化物半導体の結晶成長前に，基板を空気

中，800C で１時間熱処理し，表面に分子ス
テップと原子レベルで平坦なテラスを表出
させた．その上に，現有の有機金属気相成長
(MOVPE)装置によって窒化物半導体を結晶成
長した．原料にはトリメチルガリウム(TMG)，
トリメチルインジウム(TMI)およびアンモニ
アを用いた．また，LED の試作に必要な不純

物添加用の原料としては，Si 用にシラン，Mg
用にビスシクロペンタジエニルマグネシウ
ム(Cp2Mg)を用いた． 
作製した結晶の評価には，原子間力顕微鏡

(AFM)，X線回折，フォトルミネッセンスおよ
びエレクトロルミネッセンスの分光分析な
どの手法を採用した． 
 

４．研究成果 
通常用いられるサファイア(0001)面と同

一条件で，GaN を ScAlMgO4上に成長するとピ
ットが形成されてしまうが，低温緩衝層
(LT-GaN)の膜厚および高温成長層(HT-GaN)
の成長温度の調整によりピットフリーの GaN
薄膜を得ることに成功した．図 2に様々な条
件下で成長したScAlMgO4上GaNの表面AFM像
を示した．サファイア上での標準成長条件は，
LT-GaN の膜厚が 40 nm，HT-GaN の成長温度が
1050C である． やや厚い LT-GaN(65 nm)およ
びやや高温での HT-GaN の成長(1090C)が必
要であった．この要因の一つとして，基板の
熱伝導率の差を指摘することができる．サフ
ァイアおよび ScAlMgO4の熱伝導率は，それぞ

図 1: ScAlMgO4 の
結晶構造．(左)側
面から，(上)上面
から見た図．(上)
は ScAlMgO4 
(0001)面を示して
おり，矢印で示し
た a 格子定数が
結晶品質の改善
に重要である 

図2: 様々な条件で成長したScAlMgO4上
GaN の表面 AFM 像 



れ 25 W/(m•K)および 6.2 W/(m•K)であり，基
板表面で同等の温度を達成するには，
ScAlMgO4をより高温にセッティングにする必
要があったものと考えられる．また，基板表
面の分子ステップの高さが，サファイアの
0.2 nm に対して，ScAlMgO4では 0.8 nm であ
ることから，この段差を克服するために
LT-GaN 膜厚をやや増加させる必要であった
と考えらえる． 
X 線回折による結晶構造評価によると，同

一条件で作製したサファイア基板上GaNより
も刃状転位が減少しており(3.8×108/cm2)，
弱い基板/エピ層界面結合力がポジティブに
働いているものと考えている． 
この GaN に対して Si および Mg を添加し，

それぞれ n，p 型伝導制御を試みた．予備実
験として，基板構成元素の一つである Mg が
GaN 膜中に混在することが二次イオン質量分
析によりわかった．深さ方向に濃度の分布が
なかったことから基板からの拡散よりも，基
板からいったん気相に蒸発したのちに再度
GaN 膜中に取り込まれたものと考えられる．
本来的には，これの抑制を考えるべきである
が，ここでは，バックグランドに Mg が残留
していることを考慮したうえで成長条件を
決定した．具体的には，Cp2Mg の流量をサフ
ァイア上の場合の 75%に減じて，膜中の Mg 濃
度が同程度になるように調整した．このよう
な調整を経て，n，p 型とも 2×1018/cm3 程度
のキャリア密度を得た．さらに，GaN/ScMgAlO4

上に InGaN 量子井戸を作製した．発光効率は
サファイア基板上と同等であった． 
以上の成果を踏まえ，可視LEDを試作した．

素子構造は，ScMgAlO4 基板上に，n-GaN，
InGaN/GaN 量子井戸発光層(井戸幅 3 nm，3周
期)，p-GaN を順次積層したもので，サファイ
ア上で従来作製されているLEDと同等の構造
とした．結晶の成長後，反応性エッチングに
より n型層の一部を表出し，表面側から n，p
電極を形成した．図 3は，電流駆動により発
光させた LED の様子を示している．近紫外か
ら緑色領域にかけての試作に成功した．電流
電圧特性は，青色 LEDで立ち上がり電圧 3.0 V
と良好な整流性を示し，不純物添加が適切に
行われていることが確認できた．発光強度は
同一条件で作製したサファイア上LEDよりも
大きく，このエピタキシーが発光素子の作製
に向けて高いポテンシャルを持っているこ
とが明らかとなった． 
ここまでは，従来サファイア基板上で検討

されてきた構造が，界面結合の弱い ScMgAlO4

基板上でも作製できることを示してきた．一
方，第 3 節でも述べたように，ScMgAlO4 と
InGaN の(0001)面は，In 組成 17%で格子整合
することから，この特長を活かして，ScMgAlO4

上に，GaN ではなく In0.17Ga0.83N を母体とした
InGaN 量子井戸構造の作製条件を検討した． 
まず，In0.17Ga0.83N 薄膜を ScAlMgO4基板上に

成長した．In0.17Ga0.83N を直接基板上に成長す
ると，表面に多数のヒロックが現れ，蛍光顕
微鏡でも領域によって発光色が異なる(すな
わちIn組成の空間分布の大きな)像が得られ
た．そこで，格子整合の利点を失わないよう
極薄(1-2 nm)の AlN，GaN，In0.17Ga0.83N を低温
バッファとして 700C で形成し，その上によ
り高温(850C近傍)で In0.17Ga0.83Nを作製する
こ と 検 討 し た ． そ の 結 果 ， 低 温 成 長
In0.17Ga0.83N 層を 2 nm 挿入することにより，
表面の構造および蛍光像の均一化を図るこ
とに成功した．また，X 線回折による逆格子
マッピングから，ScAlMgO4基板上 In0.17Ga0.83N
薄膜がほぼ無歪で成長していることを確認
した．格子整合の効果が現れている． 
このような InGaN 薄膜を，830 から 880C

の間で成長温度を変えて作製した．In 組成を
X 線回折で見積もった結果を図 4 に示す．サ
ファイア基板上では，温度の上昇に伴い In
組成が単調に減少している．これは，蒸気圧
の高い In が高温では蒸発しやすいことに起
因しており，従来観察されていた結果である．
一方，ScAlMgO4基板上でも高温ほど In が入り
にくくなるが，単調減少ではなく，845-860C
あたりでいったん一定値となる．この一定値
は In 組成 17%に相当していることから，基板
との格子整合効果により，成長温度に組成が
依存しない，組成引き込み効果ともいうべき
現象が起こっていると考えられる．この効果
は，薄膜における組成の再現性を高めるため
に有効であると期待される． 
ScAlMgO4 基板上に格子整合 In0.17Ga0.83N 薄

膜(約 270 nm)を形成後，6周期の InyGa1-yN / 
In0.17Ga0.83N (y > 0.17) 量子井戸発光層を作
製した．InyGa1-yN井戸層の膜厚は2 nmとした．
図5に室温におけるフォトルミネッセンスス

図 3: ScAlMgO4基板上 InGaN 量子井戸 LED
の発光の様子 

図 4: 様々な成長温度で作製した InGaN
の In 組成 



ペクトルを示す．波長 560-680 nm の範囲内
で発光する量子井戸構造の作製に成功した．
発光色としては，黄緑から赤色領域に相当し
ている． 
現在，サファイア上GaNをベースとしたLED

の外部量子効率は，青色(波長 444 nm)で最高
値 (84.3%)を示すが，それより長波長化する
と徐々に低下し，緑色(529 nm)で 29.5%，赤
色(629 nm)で 2.9%となる．このような発光の
長波長化に伴う効率の低下に対して，
ScAlMgO4 基板上の格子整合 In0.17Ga0.83N テン
プレートが有効な対策となりうること確認
するために，サファイア基板上と ScAlMgO4

基板上に InGaN 量子井戸を作製し，室温にお
ける発光強度を比較した．図 6に発光強度を
発光波長の関数としてプロットした．長波長
になるほど，ScAlMgO4基板上の InGaN ベース
量子井戸のほうが強く光るようになり，例え
ば約 625 nm の赤色で比較すると，その強度
比は約 40 倍にも達した． 
図 7には，室温において観察した蛍光顕微

鏡像を示した．ScAlMgO4基板上に作製した量
子井戸において，明らかに発光の均一性が増
しており，格子整合 In0.17Ga0.83N テンプレート
を用いる効果が現れている．また，サファイ
ア上では，625 nm 程度の赤色発光が顕微鏡下
で観察できないのに対して，ScAlMgO4基板上
では観測できている．このことも発光強度増
大の効果である． 
サファイア上のGaNベース量子井戸構造で

は，量子井戸における In 組成が増える(発光
の長波長化に相当)に従って，GaN と InGaN の
格子不整合が大きくなるため，歪誘起ピエゾ
分極による輻射再結合確率の低下やミスフ
ィット転位の導入による非輻射再結合確率
の増大が起こり，内部量子効率が低下しうる．
一方 ScAlMgO4基板上では，無歪の In0.17Ga0.83N
をベースとすることにより，量子井戸におけ
る歪が低減するため，ピエゾ分極や格子不整
転位の影響が抑制されたのではないかと考
えられる． 
確認のためフォトルミネッセンスの温度

依存性を測定した．低温での非輻射再結合を
無視するという近似を採用すれば，低温発光
強度で規格化した発光強度は各温度での内
部量子効率を与える．(この近似は，極低温
においてはキャリアの熱速度が0になること
から，キャリアがほとんど非輻射中心に捕獲
されないと仮定することと等価) 赤色発光
量子井戸(室温で約625 nm)に関する測定結果
を図 8に提示した．室温における規格化発光
強度がサファイア上で 0.35%になるのに対し
て，ScAlMgO4 基板上では 13.6%を維持してい
る．この差が図 6 における約 40 倍の室温発
光強度の比になって現れており，発光強度の
増大が内部量子効率の改善によるものであ
ることを裏付けている． 
前述したように，ScAlMgO4基板上量子井戸

において歪が低減できているならば，輻射再
結合確率が増大していることが期待される．
そのことを実験的に検証するために，5 K に

図 5: 様々な成長温度で作製した
InyGa1-yN / In0.17Ga0.83N (y > 0.17) 量子
井戸からの室温フォトルミネッセンス 

図 6: サファイアとScAlMgO4基板上に作
製した InyGa1-yN 量子井戸からの室温発
光強度の発光波長依存性 

図 7: サファイアとScAlMgO4基板上に作
製した InyGa1-yN 量子井戸の蛍光顕微鏡
像 



おいて，時間分解フォトルミネッセンス法に
より発光寿命を計測した．測定温度を 5 K に
したのは，極低温にすることにより非輻射再
結合の影響を極力排除するためである．図 9
に赤色発光量子井戸のフォトルミネッセン
スの減衰曲線を示した．発光のピーク付近で
観測した．二つの寿命成分を仮定して
I(t)=A0exp(-t/0)+A1exp(-t/1)でフィット
したところ，サファイア上 GaN ベース量子井
戸では，380 ns と遅い再結合過程が観察され
た．一方，InGaN ベース量子井戸の場合，寿
命は 165 ps であった．これらは主として輻
射再結合過程によって律速された寿命であ
ることを考慮すると，前者は，大きな歪によ
る低い輻射再結合確率を，後者は，歪の低減
による輻射再結合確率の増大を示唆してい
る．寿命には歪以外の影響も含まれるため，
歪の効果の定量は今後の課題であるが，観察
された高い輻射寿命から，窒化物半導体によ
る高効率な長波長発光素子用の基板として，
ScMgAlO4が高いポテンシャルを持つことが明
らかとなった． 
ScAlMgO4基板上の InGaN 膜は，意図的には

不純物を添加されていないが，十分な n型伝
導を持っていた．逆に，そのために p型伝導
制御が現時点では困難であった．そこで p型
層としてはGaNを用いたヘテロ接合ダイオー
ドを作製したところ，弱いながら整流性は確
認できた．ただし，発光の観察には至ってお
らず，今後，原因の究明とその解決を図って
いく必要がある． 
本研究の実施により，ScMgAlO4(0001)面上

で，GaN ベースの近紫外～青緑色 LED を試作
し，その特性が従来のサファイア上 LED より
も優れていることを実証した．さらに，より
長波長の赤色領域では，従来構造よりも優れ
た発光特性を持つ量子井戸構造の作製に成
功した．今後は，赤色領域でのデバイス化を
さらに進めるとともに，基板の(0001)面での
劈開性を利用して，作製した LED 構造を基板

成長層界面で剥離し，基板を再利用すること
を検討することが重要であると考えている．
予備実験として，ナイフによる剥離を試みた
ところ，窒化物半導体と基板との界面ではな
い，必ずしも意図しない部分で劈開すること
がわかっている．この特性は，基板を再利用
するにあたっては，大きな支障にはならない
と考えらえるが，一方で，剥離したデバイス
の利用としては，デバイス側に残った
ScMgAlO4を除去する必要があり，今後，基板
再利用とデバイス化が両立するような手法
の確立が必要である． 
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図 9: サファイアとScAlMgO4基板上に作
製した，赤色発光する InyGa1-yN 量子井戸
からのフォトルミネッセンス減衰特性．
測定温度は 5 K 

図 8: サファイアとScAlMgO4基板上に作
製した，室温において 625 nm で発光す
る InyGa1-yN 量子井戸からのフォトルミ
ネッセンス強度の温度依存性 
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