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研究成果の概要（和文）：本研究では、量子光学応用を目的として、AlGaN気相成長において、原子層レベルの
界面揺らぎの制御と、それが光学特性に与える影響を明らかにすることを目的として行った。まず、AlNテンプ
レートにおける表面平坦性を確保するために、低転位密度のスパッタアニールAlN上に有機金属気相成長
（MOVPE）法を用いてAlNのホモエピタキシャル成長を行い原子層レベルで平坦なステップフロー成長による表面
を実現した。その上に積層したAlGaN/AlGaN量子井戸を積層し、その発光特性を調べた。更にパターン加工AlN上
への選択MOVPE成長により表面の原子層ステップ端密度を制御することができた。

研究成果の概要（英文）：The purpose of this study was to control the interface fluctuations in AlGaN
 vapor phase growth for quantum optical applications and to clarify their effects on optical 
properties of AlGaN quantum wells (QWs). First, to achieve flat AlN templates with low threading 
dislocation, homo-epitaxial growth of AlN on face-to-face annealed sputtered AlN (FFA Sp-AlN) was 
performed using metal organic vapor phase epitaxy (MOVPE). Then, we realized a atomically flat 
surface with step-and-terrace structure of MOVPE-grown AlN on FFA Sp-AlN. AlGaN/AlGaN QWs were grown
 on the MOVPE-grown AlN/FFA Sp-AlN and their luminescence properties were investigated. Furthermore,
 selective MOVPE growth on patterned AlN allowed us to control atomic-step-edge-density on the AlN 
surface.

研究分野：結晶工学

キーワード： 窒化物半導体　窒化アルミニウム　表面形態
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究期間中に、低いらせん転位（欠陥）密度のスパッタアニールAlNの作製、MOVPE法による表面の原子層ステ
ップ端密度の制御としてスパッタアニールAlN上のホモエピタキシャル成長条件の最適化とパターン加工スパッ
タアニールAlN上の選択MOVPE成長による原子層ステップ端密度制御、スパッタアニールAlN上AlGaN量子井戸構造
の光学特性評価を行うことができた。これらの成果は量子光学応用は勿論のこと、従来からある深紫外LEDや電
子デバイスの高性能化にも直接繋がる技術であり、既に論文発表ができていることから窒化物半導体AlNをベー
スとした結晶成長およびデバイス応用の分野の発展に寄与する。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
  量子計算機や量子暗号通信の量子光源用材料として、窒化物半導体が注目されている。窒化
物半導体 AlGaN は、大きな励起子束縛エネルギーから室温でも励起子が安定に存在するという
量子光源に適する特性を持つ。一方、AlGaN はその小さいボーア半径からより敏感にヘテロ構
造の界面揺らぎの影響を受けることが考えられる。このため、AlGaN の原子層レベルの界面揺
らぎの制御が求められている。 
 
２．研究の目的 
  AlGaN の気相成長における原子層レベルの界面揺らぎの制御手法の確立を目的として AlN
の表面形態の制御に関する研究を行った。 
  本研究では、①c面サファイア基板上に低いらせん転位密度のテンプレートを作製し、②選
択有機金属気相成長（MOVPE）法によるステップ端密度が制御された表面を実現することを目
的として研究を行った。この際、選択成長領域にらせん貫通転位が存在する場合、スパイラル成
長をするが、らせん転位フリーの選択領域ではステップ・フロー成長が進行した後にすべてのス
テップ端がメサ端まで一掃されることでステップフリーの表面が実現することが期待される。
実際、GaNにおいては、ステップフリーGaN表面が実現され、その上の InN/GaN単一量子井戸
からの低温での狭線幅発光が報告されている。（T. Akasaka et al., Adv. Mater. 24, 4296 (2012).）し
かし、AlNを下地として GaN/AlN量子井戸を作製しようとする場合、らせん転位密度の低い AlN
テンプレートがなく、AlNの表面拡散長が GaNと比較して短いことが原因となり AlN上でのス
テップ端密度の制御は報告がない。これに対してらせん転位密度の低い AlN テンプレート上に
表面過飽和度を十分に下げた状態で選択 AlN 成長するのが本研究である。更に③スパッタアニ
ール AlN上 AlGaN量子井戸構造の光学評価を行った。 
 
３．研究の方法 
  c面サファイア基板上にスパッタ AlN膜を成膜後、2枚のウエハーを AlN薄膜が対面するよ
うに配置して約 1700℃で高温アニールすることで、スパッタアニール AlNテンプレートとした。
（H. Miyake et al., JCG 456, 155 (2016).）本研究では、スパッタ時のスパッタ膜厚や成膜圧力が結
晶性に与える影響を調べた。その結果を基にらせん転位密度の低いスパッタアニール AlN テン
プレートを作製した。その後、らせん転位が低いスパッタアニール AlN 膜を用いたスパッタア
ニール AlN 上のホモエピタキシャル成長条件の最適化を行った。この結果を活用し、パターン
加工スパッタアニール AlN上で選択 MOVPE成長を行うことで AlN表面の原子層ステップ端密
度の制御を行った。更に、刃状転位およびらせん転位密度の低いスパッタアニール AlN 上の
AlGaN量子井戸の光学特性評価を行った。 
 
４．研究成果 
①低いらせん転位密度のスパッタアニール
AlNの作製 
図 1(a,b,c)に AlN 膜厚を変化させて成膜した
スパッタAlNおよびスパッタアニールAlNの
X線空間逆格子マップ（XRD-RSM）を示す。
この結果より図１(d,e)に示すような構造でス
パッタ AlN およびスパッタアニール AlN が
構成されていることを明らかにした。スパッ
タ AlN は薄い AlN 膜厚の時にはチルト揺ら
ぎの少ない擬似コヒーレント層で構成され
る。一方、AlN 膜厚が増加すると擬似コヒー
レント層の上に緩和層が成膜されることがわ
かった。また、高温アニール後はこの擬似コ
ヒーレント層の配向性を引き継いだ高品質の
スパッタアニールAlNが形成できることがわ
かった。この擬似コヒーレント層の結晶性は
アニール圧力などスパッタ条件により大きく
異なることも明らかにした。結果として、ら
せん転位密度が 2 × 106 cm-2程度のスパッタ
アニール AlN膜を実現することができた。こ
れはμm スケールの選択成長エリアに一つも
らせん転位が入らない状態にするには充分に
低いらせん転位密度であることがわかる。更
にこの途上で、スパッタアニール AlNの歪み
状態を定量的に明らかにすることができた。 
[S. Tanaka, K. Shojiki* et al., JCG 512 (2019) 16.(*Corresponding author) 

図 1(a,b,c) AlN膜厚を変化させて成膜したス
パッタ AlNおよびスパッタアニール AlNの

XRD-RSMと(d,e)推定される概略図。 
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K. Uesugi, K. Shojiki et al., Coating 11 (2021) 956. 
K. Uesugi& K. Shojiki et al., APEX 12 (2019) 065501.他] 
 
②MOVPE法によるステップ端密度の制御 
・スパッタアニール AlN上のホモエピタキシャル成長条件の最適化 
 ①に示すようにらせん貫通転位密度の低いスパッタアニールAlNテンプレートを実現したが、
スパッタアニール AlN テンプレートの表面はステップバンチングと微小島を呈し、従来からあ
るMOVPE成長AlNテンプレートと比較すると荒れた表面になっていることがわかった。更に、
従来からある MOVPE成長 AlNテンプレート上に AlN膜を成長する方法ではヒロックなどの異
常成長部が形成されることがわかった。このため、スパッタアニール AlN 上のホモエピタキシ
ャル成長条件を最適化した。まず、表面の微小島をMOVPE炉内で除去するための表面クリーニ
ングの条件を探索した。図２に MOVPE 炉内での表面クリーニング前後の表面原子間力顕微鏡
（AFM）像を示す。図２に示す通りアニール直後には観察された表面の微小島が H2 + NH3の雰
囲気中での表面クリーニングにおいて除去できることがわかった。また、この表面クリーニング
には NH3の添加が必須であり、図 2(b)に示す通り H2雰囲気での表面クリーニングでは、表面に
nmサイズのピットが多数形成されてしまうことがわかった。また、表面クリーニング温度に関
しては、1300℃という AlN の成長温度と同程度の高温が必要になることがわかった。更に表面
クリーニングで微小島を除去した後にMOVPE成長を行った。この際、NH3流量を変化させるこ
とで原料供給 V/III 比を制御した。NH3流量 1 standard liter per minute (slm)および 2 slm の表面
AFM像を図 3(a–d)に示す。原料供給 V/III比を制御することで、サファイア基板オフ角に対応し
た理想的な原子層ステップ幅が観察され、またそのステップ高さが AlN の 1 原子層と良く一致
していることがわかった。これは、原料供給 V/III 比を制御することで図 3(e,f)に示すように Al
の吸着原子の拡散長を原子層テラス幅以上および原子層テラス幅程度に制御することができた
ためだと考えられる。 
・パターン加工スパッタアニール AlN上の選択MOVPE成長による原子層ステップ端密度制御 
  以上の知見を基にパターン加工スパッタアニール AlN 上に選択 MOVPE 成長を行った。パ
ターン加工スパッタアニールAlNはフォトリソグラフィおよびドライエッチングにより作製し、
μmスケールのメサ構造とした。また、MOVPE 成長の際、表面過飽和度を下げて Al 吸着原子
の拡散長を確保するために、原料供給はパルスで行った。この結果、らせん転位密度が存在しな
いメサの中では、数μm の幅を持った 2 次元核成長領域を得ることができた。さらにこの表面
形態は再成長膜厚に依存して変化することがわかった。このように AlN における選択 MOVPE
成長において表面のステップ端密度を制御することができた。 
[K. Shojiki et al., PSSB 258 (2021) 200352.他] 
 

図 2 (a)アニール直後のスパッタアニール AlN。(b–d)表面クリーニング後のスパッタアニール AlN。 

図 3 スパッタアニール AlN上MOVPE成長 AlNの表面 AFM像。(a)NH3流量 1 slmおよ
び(b)2 slm。(c,d) NH3流量 2 slmのMOVPE成長 AlNの表面 AFM像および断面プロファ
イル。(e)ステップバンチングおよび(f)ステップ・フロー成長モードの概略図。 
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③スパッタアニール AlN上 AlGaN量子井戸構造の光学評価 
  最後にスパッタアニール AlN上 AlGaN量子井戸構造の光学評価をカソードルミネッセンス
（CL）、温度依存フォトルミネッセンス（PL）、時間分解 PL測定により行った。スパッタアニー
ルAlN上およびMOVPE成長AlN上のAlGaN量子井戸/n-AlGaNの表面走査型電子顕微鏡（SEM）
像、CLピーク波長像、CL積分強度像を図 4に示す。図 4(a,b)の表面 SEM像に示す通り、スパ
ッタアニール AlN 上ではステップバンチングを呈する表面になった。一方、MOVPE 成長 AlN
上ではヒロックが観察された。この表面形態に対応した発行波長むらが観察された。図 4(c,d)の
CLピーク波長像に示す通り、表面形態に対応して発光波長が変化していることがわかった。特
にステップ端密度が高いステップバンチングのマクロステップ端やヒロックの側面では周囲よ
り長波長の発光が観察された。即ち、狭線幅発光を得るためにはステップ端密度の制御が必要で
あることがわかる。CL積分強度像よりスパッタアニール AlNで低い暗点密度であることがわか
った。これは、刃状転位に対応した暗点であることが X 線ロッキングカーブ測定の半値全幅か
ら推定される転位密度と暗点密度を比較することがわかった。このように、表面のステップ端密
度高い箇所が長波長発光すること、刃状転位に対応した暗点（非輻射再結合中心）が存在するこ
とを明らかにした。この結果は、スパッタアニール AlN の低貫通転位密度なテンプレートが高
効率発光に寄与することを表している。 
 

[K. Shojiki et al., AIP Advances 9 (2019) 125342.他] 

図 4 スパッタアニール AlN上およびMOVPE成長 AlNテンプレート上の 
AlGaN量子井戸構造/n-AlGaNの(a,b)表面 SEM像、 

(c,d)CLピーク波長像、(e,f)CL積分強度像 
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