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研究成果の概要（和文）： 

InGaN/GaN 多重量子井戸の選択成長において，幅 100 μ m 以上の広幅マスクを用いて製膜種の

気相拡散効果を有効活用し，発光波長の面内変調を可能にした．その背後にあるメカニズムを

GaN，InN，InGaN バルク膜の選択成長の解析を通して明らかにした．さらに広範囲の発光波長

変調を狙い，c 面 GaN 上に成長した６角錐表面に出現する非極性面に InGaN/GaN 量子井戸を成

長する手法を考案し，それを利用した多色発光 LED の試作に成功した． 

 

研究成果の概要（英文）： 

Selective-area growth (SAG) of InGaN/GaN multiple quantum wells (MQWs), taking advantage of the 

vapor-phase diffusion of layer precursors with the use of wide (more than 100 μm in width) masks, has 

been investigated in order to achieve in-plane modulation of light-emission wavelength.  The 

mechanism behind such wavelength modulation has been explored through the analysis of the SAG of 

GaN, InN and InGaN bulk layers.  Aiming at a wider range of wavelength modulation, a GaN 

hexagonal pyramid, with tailored mask width surrounding it, has been adopted and InGaN/GaN MQWs 

have been grown on the semi-polar surfaces on the pyramids.  A multi-wavelength light emitter has 

been fabricated on the basis of this approach.   
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１．研究開始当初の背景 

窒化物半導体による青色発光ダイオード
（LED）は，近年の活発な研究開発により 40%以
上の外部量子効率を得るに至っている．
（Narukawa et al., Phys. Stat. Sol. A204, 2087 

(2007)）同時に，Al1-xGaxN（紫外）や In1-xGaxN

（水色～赤色）を用いた LEDの多色化が精力的
に研究されている．本研究の主な対象である可
視域での多色化については，In1-xGaxN 活性層
の In組成 xを増加させることにより発光波長を長
波化できるが，発光効率の大幅な減尐が問題と
なっていた．半極性の(11-22)面を用いることで，
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580 nm付近の橙色発光が発光効率 1%以上で
得られたことが報告され（Funato et al., Jpn. J. 

Appl. Phys., 45, L659 (2006)），窒化物 LEDによ
り可視域全体をカバーすることが現実的になっ
てきた． 

SiO2 などのマスクを形成した基板表面に化合
物半導体結晶層を成長することで，製膜種の横
方向拡散による結晶層厚さの面内変調を得るこ
とができる．成長速度の制限種である III 族元素
を 2 種類以上含む混晶については，同時に III

族組成の変調も得られる．光デバイスの活性層
に用いる多重量子井戸を選択成長で形成した
場合，選択成長部分において，(1)結晶層厚の
増大，(2)バルクのバンド端シフト，により有効バ
ンドギャップが狭くなり，利得波長帯を長波化で
きる（図２）． 

この原理を利用し，マスクデザインを工夫して
利得波長域が段階的に異なる導波路を面内に
集積することで，波長多重通信用の４チャネル
集積DFBレーザアレイや，波長合分波器と集積
した８チャネル光アンプなどの集積半導体光デ
バイスを作製してきた． 

このように，申請者らが赤外通信デバイスをタ
ーゲットに発展させてきた選択成長による多波
長集積技術を，窒化物半導体発光デバイスに
応用することで，可視域をカバーする多波長集
積光デバイスを作製することができると考えられ
る． 

 

２．研究の目的 

In1-xGaxN/GaN 多重量子井戸を量産化に有
利な有機金属気相成長（MOVPE）により面積選
択成長し，マスク形状によって制御された有効
バンドギャップの変調により可視域の集積多色
発光デバイスを実現する． 

（目標１）窒化物結晶は In1-xGaxAsyP1-yに比べて
成長温度が高く，選択成長において特定の結
晶面が出現しやすい．目標２の低温成長などに
より，制御性がよい気相拡散が支配的な
In1-xGaxN の選択成長を実現し，設計可能な選
択成長プロセスを確立する． 

（目標２）成長最表面の窒化効率を向上し， 

In1-xGaxN の成長温度を 650℃程度まで低温化
する．これにより，選択成長における特定の結晶
面の出現を防ぎ，気相拡散に制御された層厚
や組成の変調を可能にする．さらに，低温化に
より結晶層からの In の蒸発を防ぎ，赤色で発光
する高 In組成の In1-xGaxN を成長する． 

（目標３）集積多色発光デバイスの例としてサブ
ミリサイズの画素をもつ集積多色LEDを作製し，
可視光域におけるマルチバンドギャップ集積の
可能性を実証する． 

 

３．研究の方法 

(1)In1-xGaxNバルク層および In1-xGaxN/GaN多
重量子井戸の面積選択成長とモデリング 

[In1-xGaxNバルク層の選択成長と定量的評価] 

幅を段階的に変化させたマスクを用い，分布の
観察が容易な幅 100μm以上の成長領域に
In1-xGaxN バルク層を選択成長する．下地として，
サファイア基板に成長した低転位GaN層を用い
る．選択成長領域における膜厚分布を探針式
段差計により測定し，マスクによる成長速度の増
大効果を定量する．また，顕微フォトルミネッセ
ンスおよび走査電子顕微鏡を用いたカソードル
ミネッセンス測定により，選択成長領域内のバン
ド端シフトから In組成の分布を測定する．この際，
非選択成長の膜について，In組成とフォトルミネ
ッセンス波長との対応をあらかじめ調査してお
く． 

[In1-xGaxNバルク層選択成長のシミュレーショ
ン] 

これらの分布データを，気相拡散モデルに基
づく選択成長シミュレーションの結果と比較検討
し，マスクによる変調効果を支配する唯一の因
子である D/ks（気相拡散係数と表面反応速度定
数の比）を In, Gaそれぞれの製膜種について求
める．項目(2)で成長シーケンスが改良されるの
で，D/ksを成長条件の関数として整理し，つね
に最適な成長条件についてのシミュレーション
を可能にする．これにより，任意のマスク形状が
In1-xGaxNバルク層に対してもたらす成長速度と
組成の変調をシミュレーションにより予測可能に
する． 

[In1-xGaxN/GaN多重量子井戸構造の選択成長
とシミュレーション] 

バルク層のシミュレーションをもとに，矩形ポテ
ンシャルを仮定し，任意のマスク形状がもたらす
In1-xGaxN/GaN多重量子井戸の発光波長シフト
をシミュレーションする．発光波長分布の実験結
果と比較検討しつつ予測精度を向上する．
In1-xGaxN井戸層の歪みによるバンド端のシフト
は，非選択成長の多重量子井戸について逆格
子マッピングによる歪み解析とシミュレーションの
結果を比較することで実験的に求める． 

 

(2)In1-xGaxNバルク層の低温成長，高 In組成化，
出現する結晶面の制御 

[流量変調成長]申請者らの AlNにおける成功
例では，原料同士の気相反応を防ぎ，Al製膜
種の表面拡散と窒化を促進するため，(CH3)3Al

とNH3を交互供給して成長温度の低減と結晶性
向上を達成した． 

In1-xGaxNの成長においては，成長表面からの
Inの脱離が問題となる．低温成長による Inの脱
離抑制に加え，成長中に常時一定量の In原料
および NH3を供給することでさらに脱離を抑制
する．この In1-xGaxN成長シーケンスでは，III族
原料供給時間 tIII，NH3供給時間 tV，ガスパージ
時間 tpIII, tpV，常時供給する(CH3)3InおよびNH3

の濃度がパラメータであり，最適化の対象とな
る． 

[有機窒素原料の微量添加] 

低温成長を妨げる主要な因子はNH3の低反応



 

 

性である．低温成長を実現するため．微量の有
機 N原料（(C2H5)3Nや(C3H7)3Nなど）を NH3と
ともに供給し，低温でも有機 N原料から発生す
るラジカル種の気相連鎖反応により NH3の分解
を促進する．  

[高 In組成 In1-xGaxNの実現] 

流量変調原料供給と有機 V族の添加による低
温成長により，赤色のバンドギャップを持つ高 In

組成 In1-xGaxNの成長を達成する．In1-xGaxNに
おいては高 In組成の nmサイズドメインが析出
し，転位を誘発して発光効率を低下させる問題
が指摘されているが，流量変調シーケンスにより
製膜種の表面拡散を促進し，ドメインの形成を
抑制する． 

[結晶面の制御] 

流量変調成長における tIIIと tVの比により III族
製膜種の表面拡散長を制御することで，特異的
な結晶面の出現を抑制し，気相拡散による膜
厚・組成の制御を容易にする．tV/ tIIIが小さいほ
ど表面拡散長は小さくなり結晶面の出現を抑制
できるが，同時に窒化効率や表面モフォロジー
の悪化が懸念されるので，最適な tV/ tIIIを実験
により求める． 

 

(3)集積多色発光 LEDの作製 

[集積多色発光 LEDのマスクパターン設計・検
証] 

項目(1)で完成させたシミュレータを用い，面内
で青色から赤色発光が可能な集積多色 LED用
のマスクパターンを作製する．これを用いて LED

用の In1-xGaxN/GaN多重量子井戸を選択成長し，
顕微フォトルミネッセンスおよびカソードルミネッ
センスで評価する．これにより，マスク設計の妥
当性を実証する．次項目の LED作製には寄生
抵抗の低減などデバイス化技術が必要であるが，
本項目の多色LED発光層形成までは必ず達成
できると考えている．また，発光波長域は赤まで
が目標だが，項目(2)の成果により現在未踏領
域の高 In組成 In1-xGaxNが成長できることが前
提である．尐なくとも，現在論文レベルで報告さ
れている橙までの発光は達成したい．このため，
半極性 GaN基板の利用も場合によっては検討
する． 

[集積多色発光 LEDの製作]  

上記で作製した選択成長による多重量子井戸
をもとに，集積多色発光 LEDを製作し，顕微分
光測定装置により各素子からの電流注入による
発光特性（発光スペクトル，I-L特性など）を測定
する．これにより，本研究の成果をデバイスとし
て実証する． 

 

４．研究成果 

 

GaAs および InP で培ったMOVPE選択成長
の技術を窒化物半導体の成長に適用し， GaN

および InNの選択成長に成功した．選択成長領
域の幅を広くとることで，製膜種の気相拡散と表

面取り込みの競争過程で決定される放物線型
の成長速度分布を取得することに成功し，数値
シミュレーションの結果と照合することで，GaN

および InN の製膜種に関する実効的な気相拡
散長（D/ks）および表面取り込み速度係数（ks）を
抽出することに成功した． 

-400 -300 -200 -100 0 100 200 300 400

1.0

1.5

2.0

2.5

3.0

3.5

4.0

4.5

5.0

5.5

6.0
 sag60mask210x010

 sag60mask210x050

 sag60mask210x100

 sag60mask210x200

 sag60mask210x400

 T EGaN1000

 G aN1150-100mbar

 

G
R

E
 (

N
o

rm
a

li
z

e
d

 T
h

ic
k

n
e

s
s

)

Position (m )

InN

10m

50m

100m

200m

400m

G aN (H
2
) 

m ask

G aN (N
2
) 

m ask

 

図１ GaN および InN の選択成長領域における
成長速度分布 

 

しかし，選択 MOVPE が可能となる成長条件
は GaN と InN とでは大幅に異なっており，
InGaAsP の場合のように In と Ga の取り込み様
式の違いを相互比較することは困難であった．
すなわち，通常 InGaNを成長する条件では InN

の単独成長は困難であった． 
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図２ GaN および InN の選択成長における実効
的な気相拡散長（D/ks）の成長温度依存性．
GaN および InN の選択成長が可能な温度域を
グラフ上に矢印で示す． 

 

一方，GaNと InGaNの混晶である InGaNを選
択成長したところ，図３(a)に示すようにGaNの場
合と同様な成長速度分布を得た．しかし，カソー
ドルミネッセンスにより成長領域における In組成
分布を分析したところ，図３(b)に示すように成長
領域中で In組成は一定値を取るという結果を得
た． 
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図３ InGaN選択成長における(a)成長毒度分布
と(b)発光波長分布．後者は In 組成のばらつき
に対応する． 

 

さらに， InxGa1-xN/GaN 多重量子井戸を成長
したところ，期待通り 400～500 nmの範囲でマス
ク幅やマスク端からの距離に依存した発光波長
シフトを得ることに成功した． 
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図４ InGaN/GaN 多重量子井戸の選択成長に
おける発光波長の分布．図中の系列１～４は，
異なるマスク幅（30～120 μm）に対応する． 

 

これらの結果から，MQW の成長条件におい
ては Inの表面取り込みは Gaの取り込みに従属
して起こり，発光波長シフトは井戸厚の変化に起
因することが明らかになった．この点をさらに明
らかにするため，それぞれのマスク幅に囲まれた
成長領域の中央での InGaN 井戸幅を図３(a)の
データから推測し，発光波長を井戸幅の関数と
してプロットした（図５）．ここからは，発光波長の
変調が InGaN井戸幅の変化に伴ってもたらされ
ることが明らかである．また，InGaN 井戸中の量
子準位を井戸幅に基づいて計算し，発光波長
を求めた結果も図５に示す．ほぼ理論通りに発
光波長の変調が起きていることがわかる． 
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図５ 選択成長で作製した InGaN 了以井戸から
の発光波長と，選択成長の解析に基づいて推
測した InGaN井戸厚さの関係． 

 

以上の解析により明らかになった，InGaN 選
択成長における In 取り込み機構をより詳細に解
析し，高 In 組成の InGaN 量子井戸を用いた選
択成長により，可視光領域をカバーする大きな
発光波長シフトを実現することを目指した．
InGaN 井戸における In 組成が，選択成長領域
近傍の気相に存在する In前駆体の濃度分布に
は依存せず，GaN の成長速度のみに依存する
というメカニズムを検証・拡張するため，リアクタ
への In原料（trimethyl-indium; TMIn）の供給量
を大きく変化させた際の，すなわち，気相の In

前駆体濃度の絶対値を大幅に増加させた際の
In 取り込み量の変化を観察した．その結果，
InGaN 井戸 中 の In 組 成 は ， Ga 原 料
（trimethyl-gallium; TMGa）に対する TMInの分
圧比を増やすことにより増加でき，InGaN井戸か
らの発光波長の長波長化を達成できた．しかし，
このような状況であっても，選択成長領域内部
における有意な In 組成変調効果は観察されず，
InGaN/GaN 多重量子井戸成長における発光波
長の空間変調効果は，依然として成長速度に依
存した井戸幅の変化によるものであることが明ら
かになった．このように，InGaAsP 系でみられた
組成変調による発光波長の空間変調は，
InGaN/GaN 系では用いることが困難であるとい
う見通しを得た．一方，上記の現象に対する成
長温度の変化は十分に検証できておらず，今後
成長温度の低温化により成長領域内の In 組成
変調を達成できる可能性が残っている． 

 このように，c 面サファイア基板上の GaN テン
プレートを用いつつ，広範囲での発光波長変調
を実現するためには，厚い InGaN量子井戸から
の赤色発光が必須であり，これは大きな In 組成
を必要とするとともに， InGaN 井戸における量
子閉じ込めシュタルク効果（QCSE）の効果を低
減することを必要とする．c 面サファイア基板上
の GaN テンプレートを用いつつ，QCSE 効果を
低減するため，選択成長した GaN 六角錐の斜
面（{11-22}面）上に InGaN/GaN 多重量子井戸
を成長する戦略をとった（図６）． 
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図６ c 面 GaN テンプレート上に形成する GaN

六角錐と，その上の InGaN/GaN多重量子井戸 

 

 GaN 六角錐の成長には成長条件の精緻な制
御が必要であり，c 面上の成長に比べて低温か
つ低 V/III 比のもとでの成長条件を確立する必
要があった．また，六角錐の成長は反応器内壁
の状態により敏感に依存するため，反応容器の
クリーニングを頻繁に行うなど成長環境の厳密
な制御が再現性ある実験のために必須であるこ
とが判明した．さらに，後に InGaN 井戸の厚さを
面内で制御するために選択成長マスクの幅を変
調しているのだが，これにより GaN 六角錐の成
長が異なるため，成長の速い幅広マスクに囲ま
れた六角錐まで綺麗に結晶成長するべく Ga 原
料の分圧を低下させて全体的に GaN の成長速
度を落とす必要があった．このような成長条件の
調整により，図７に示すように，規則的な{11-22}

面で囲まれたGaN六角錐を形成することに成功
した． 

10μm
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図７ c 面 GaN テンプレート上に形成した GaN

六角錐．周囲を囲むマスク幅を変化させることで，
製膜種の気相拡散効果を活用した成長速度の
変調を行っている． 

 

GaN 六角錐の<0001>方向への成長速度が
六角錐を囲むマスクの幅に依存する様子を観察
した結果，すでに取得している六角錐成長条件
における製膜種の横方向気相拡散長（D/ks）を
用いて予測される成長領域の気相製膜種濃度
と<0001>方向への成長速度は比例することがわ
かった．これは，六角錐のように特異的な形状を
持つ構造であっても，各面における成長速度の
マスクパターン依存性は，従来提唱してきた製
膜種の気相拡散モデルで説明できることを示す
結果である． 

つぎに，GaN 六角錐の斜面（{11-22}面）に 

InGaN/GaN 多重量子井戸を成長した．量子井
戸からの発光をカソードルミネッセンスで観察し
たところ，六角錐を囲むマスク幅の増大にともな
って発光波長が長波長側にシフトするという，従
来 c 面に成長した InGaN/GaN 多重量子井戸と
同様の傾向を示した．これは，GaN 同様に
InGaN井戸の成長速度も六角錐を囲むマスク幅
に依存するため，マスク幅が広いほど量子閉じ
込め効果が低減して有効バンドギャップが長波
長化するというメカニズムが働いていることを示
すものである．これにより，400～500 nm の領域
で InGaN 井戸からの発光波長をマスク幅により
連続的に制御することに成功した． 

さらに六角錐の表面にリフトオフ法により電極を
形成し，電流注入による発光にも成功した．この
際の発光波長は，カソードルミネッセンスによる
ものとよく一致しており，GaN 六角錐を用いた多
色発光 LED の基礎原理検証に成功したといえ
る． 
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図８ c 面 GaN テンプレート上に形成した GaN

六角錐の表面に成長した InGaN/GaN多重量子
井戸から，のカソードルミネッセンスおよび電流
注入時の発光波長．GaN六角錐を囲むマスクの
幅の関数としてプロットした． 
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図９ GaN六角錐の表面に成長した InGaN/GaN

多重量子井戸への電流注入時の発光．  
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