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第１章 序論 

１－１ はじめに 

III-V 族化合物半導体は、Si では到達し得ない特性や機能の実現を目指した

研究開発が進められてきた。それは単に Si に対する III-V 族半導体材料のバ

ルク物性の優位性のみを起点にしたものではない。GaAs/N-AlGaAs などの選

択ドープ構造を用いた高電子移動度トランジスタ (High electron mobility 

transistor: 以下 HEMT) [1.1.1-3] や量子井戸構造を活性層に用いた半導体レ

ーザ (量子井戸レーザ [1.1.4, 5]) などに見られるように、異なる半導体層を

原子層レベルで急峻に接合させたヘテロ構造や高精度に層厚が制御された極

薄の量子井戸構造を形成し、そこに現れる量子効果など特異な物性を利用し

て新しい機能や優れた特性を実現することにより進展してきた。III-V 族化合

物半導体は、多様な材料系から結晶格子とエネルギーバンドを混晶組成によ

り制御して、キャリアを閉じ込め、目的とする特性に結びつけることにある

と特徴づけることができる。そのため、混晶材料は極めて重要な位置づけと

なるが、その微細構造を含め広くは調べられていない。また、近年活発化し

つつあるキャリア閉じ込めの次元を高めた量子細線や量子ドットの作製にお

いては、従来のリソグラフィとエッチングによる加工ではダメージが導入さ

れてしまい充分なキャリア閉じ込めができるまでには至っていない。そのた

め、成長プロセスのみによる構造形成が望まれるが、従来の成長技術では、

構造制御が可能となるのは成長方向のみであった。何らかの機構を取り入

れ、横方向への構造制御を可能とする成長技術が必要となる。 

本研究は、これら課題を踏まえ高性能な半導体レーザや超高速素子あるい

は新たな機能を有する半導体素子の開発に貢献することを目的に以下の検討

を行っている。まず材料の多様性の観点で、新たに Sb-As を含む III-V-V 混

晶の制御技術を開発し、InGaAs 混晶や InAlAs 混晶とのヘテロ構造を形成

し、バンドアライメントと界面特性など基礎特性を明らかにする。また混晶

中の原子配置に注目し、通常副格子中で不規則に配置する構成原子の規則化

とそれに伴う物性変化（電子移動度の増大）を実験的に明らかにする。さら

に、キャリア閉じ込めの次元を高めた量子細線や量子ドットを成長プロセス

のみで形成する手法を検討し、成長した結晶の構造とその物性を評価するこ

とによりその有効性を示す。 

本章では、この研究の背景と従来からの技術上の課題、これに対する本研

究の目的を示し、本論文の構成を示す。 
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１－２ 微細量子構造の実現に向けた従来の研究と課題 

1970 年代からのコンピュータと通信技術を中心とした情報化は、それまで科

学分野など特定の領域に限られたものから身近な社会へと大きく拡大した。現

在ではインターネットやモバイル通信など情報通信技術 (Information and 

Communication Technology：以下 ICT)により、利便性の高い種々サービス

が社会全域、我々個人にまで提供されるようになった。こうした情報化を支え

ているのがシリコンに代表される半導体エレクトロニクスであり、本研究の対

象である III-V 族化合物半導体も特に通信技術分野において大きな貢献を果た

してきている。 

シリコン半導体と化合物半導体のこの四半世紀の進展を見てみると、「微細

化」がキーワードとして挙げられる。しかし、「微細」の中身は大きく異なって

いる。数十億もの素子を配置する大規模集積回路 (Very Large Scale 

Integration：VLSI) に代表されるシリコン先端電子デバイスは、超微細加工を

可能とする材料技術の進展により成し遂げられてきている。そのスケールはマ

イクロからナノへと縮小され、最近ではトランジスタの最小配線ピッチ（ハー

フピッチ）とゲート長は共に 10 nm にまで迫っている。この微細化により大容

量化と同時に高速化と低消費電力化が実現されている。すなわち、現在の Si-

VLSI の高い性能は、回路を構成する素子と配線サイズを微細化することによ

り実現されてきてきた。ただし、こうしたシリコンの微細化のトレンドはいわ

ゆる「物理的限界」、「技術的限界」、「経済的限界」に近づきつつあり、微細化

による高性能化というより、チップ内にプロセッサやメモリを集約させ、チッ

プに機能性を持たせるシステム・オン・チップ(System on Chip：SoC) や、パ

ッケージレベルで機能を集約させるシステム・イン・パッケージ (System in 

Package：SiP)に移行しつつある。 

一方、III-V 族化合物半導体では、主に単体デバイスとして Si では到達しえ

ない性能や機能の実現を目指した開発が進められてきた。それは単に Si に対す

る III-V 族半導体材料のバルク物性の優位性のみを起点にしたものではない。

異なる半導体層を接合させたヘテロ構造や極薄の量子井戸構造を原子層オーダ

ーの高い精度で形成し、そこに現れる量子効果など特異な物性を利用すること

により、新しい機能や優れた特性を実現してきた。すなわち III-V 族化合物半

導体デバイスの優れた性能や機能は、素子サイズの微細化ではなく、目標とす

る機能を実現するために必要となる素子内部の微細領域での構造形成により実

現されてきた。以下では、III-V 族化合物半導体の進展とこれに係る微細構造形

成技術およびその課題について示す。 

 ２つの異なる半導体を接合させた半導体ヘテロ構造では、バルク材料にはな
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い特異な特性と機能（効果）が現れる。GaAs と AlGaAs との選択ドープ構造

においては、高い移動度をもつ電子 (２次元電子ガス：2-dimnsional electron 

gas: 以下 2DEG）が界面近傍に形成され、この特性は高速性・低雑音性に優れ

た高電子移動度トランジスタ (High electron mobility transistor: 以下

HEMT) [1.2.1-3] の実現に結びついた。これは電波望遠鏡による高精度の天体

観測を容易にしただけでなく、衛星放送をより身近に普及させるとともに、携

帯電話やカーナビゲーションの受信機として、また自動車用ミリ波レーダなど

で用いられる高周波デバイスとして現在の ICT の基盤技術を支えている。ま

た、量子井戸を活性層に用いた半導体レーザ (量子井戸レーザ [1.2.4,5]) は、

ステップ状の状態密度とキャリアと光の閉じ込めにより高効率化を実現し、高

出力で低消費電力の光の信号源として、現在の大容量の光ネットワークを支え

る必要不可欠な半導体デバイスになっている。さらに、光・電子融合など新し

い光エレクトロニクスの可能性を切り開きつつあるとともに、1970 年代から

80 年代にかけて研究された量子井戸シュタルク効果 [1.2.6,7] や共鳴トンネル

効果 [1.2.8,9] などの新現象は、電界型光変調器 [1.2.10-12] や最近注目され

ているテラヘルツ領域の発振源 [1.2.13-15] に利用されるなど先進的なデバイ

スへの応用が進められている。 

 これら研究開発の起点になっているのは、1970 年 Esaki らの異なる薄い半導

体層を積層した超格子 [1.2.16] により、これまでにない新しい機能が出現する

とされる論文である。以降、超格子の周期や組成を変化させ、人工的に新しい

結晶を形成するといった band engineering という考えが生み出されている。 

こうした超格子あるいはその部分的な構造となる半導体ヘテロ構造の特異な

特性はバンド構造に依存しており、そのバンド構造は、基本的には図 1.2.1 に
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示すように３つに大別されている[1.2.17]。電子にとって、ii で表記し 

た真空準位 (Vacuum level) から伝導帯の底までのエネルギーである電子親和

力が大きく、したがって伝導帯の底のエネルギーが低い方が井戸となり電子は

そこに蓄積する。逆に電子親和力が小さく、伝導帯の底が高い方が障壁にな

る。また、正孔に対しては、電子親和力とバンドギャップの和が小さく、した

がって価電子帯の上端のエネルギーが高い方が、井戸となり正孔は蓄積し、逆

に電子親和力とバンドギャップの和が大きく、価電子帯上端のエネルギーが低

い方が正孔にとっての障壁となる。図 1.2.1.(a)に示すタイプ I のヘテロ構造で

は電子と正孔が同一空間内に閉じ込められることになり、伝導帯どうしあるい

は価電子帯どうしの相互作用が重要となる。また、(b), (c) に示すタイプ II

は、隣り合う層の伝導帯－価電子帯間での重なりの有無による分類であるが、

いずれの場合でも電子と正孔は隣り合う層内に別々に分離して閉じ込められる

ことになり、伝導帯と価電子帯の相互作用が重要となる。 

一方、電子あるいは正孔にとっての障壁の高さは図に示す 2 つの半導体のヘ

テロ界面での伝導帯、価電子帯におけるエネルギーバンドの不連続の大きさ 

EC,  EV であり、これらは、接合時のキャリア移動に伴うバンドの傾斜を無

視すれば、電子親和力とバンドギャップの差によって決まる。ヘテロ構造によ

って現れる特異な物性や効果は、これらのパラメータに強く依存しており、図 

1.2.1 に示したタイプと伝導帯、価電子帯における不連続値（EC, EV）によ

って特徴づけることができ、これが基本的な設計パラメータとなる。 

III-V 族化合物半導体では、上記のように超格子の周期や組成を変化させ、新

しい結晶を人工的に合成するといったことが特徴となる。そのため、混晶材料は

極めて重要な位置づけとなるが、これまでに検討されてきた材料は、

GaAs/AlGaAs や InGaAs/InALAs など限られた材料であり、その他の材料につ

いてはあまり調べられていない。特に、InP に格子整合した混晶材料は、高速デ

バイスや光デバイスへの応用上重要であるが、InGaAs/InAlAs 以外にはほとん

ど調べられていない。InP に格子整合した混晶材料には GaAsSb と AlAsSb が

ある。これら混晶は、InGaAs や InAlAs とのヘテロ構造により、Type II 型の

バンド構造や価電子帯あるいは伝導帯の一方のみに大きな障壁をもつエネルギ

ー構造など多様なエネルギー構造を形成できる可能性がある[1.2.18]。既存デバ

イスを高性能化するだけでなく、新たな機能（効果）を付加した新しいデバイス

に結びつく可能性がある。 

一方、こうした混晶のエネルギーバンド構造やキャリアの輸送特性などは、混

晶の平均組成のみにより一意に決まるのではなく、構成原子の配置や配列など

混晶の微細な構造により変化する。特に、構成原子がその副格子中で規則的に配
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列した規則混晶（ordered alloy）においては、平均組成のみを制御して成長した

混晶（random alloy）とは異なる物性を示すことが実験、理論の双方において報

告されている。特に、高速デバイスへの応用上重要となる電子の輸送特性に関し

ては、構成原子が副格子中で規則的に配列した規則混晶においては、原子配置の

不規則性に伴う合金散乱が抑制され、高い電子移動度が得られることが予測さ

れている。こうした規則混晶の形成方法として、これまで、分子線結晶成長法

（Molecular Beam Epitaxy: 以下 MBE）や有機金属化学気相成長法 (Metal-

Organic Chemical Vapor Deposition: 以下 MOCVD)により、単分子層相当量を

交互に基板面へ供給することによる形成が試みられてきた[1.2.19-25]。得られた

結晶の X 線回折  (X-Ray Diffraction: 以下 XRD) や透過型電子線回折 

(Transmission Electron Diffraction: 以下 TED) では、構造形成を示す回折像

が得られ、部分的な形成は確認されているものの、予測されているような電子移

動度の増大についてはこれまでに報告されていない。一方、特定の条件下で構成

原子が規則的に配列する規則構造形成（以下、規則化）が III-V 族化合物半導体

混晶においても確認されてきている。こうした規則化のメカニズムを解明し、規

則化の度合いを高めることにより、予測されているような高い移動度など通常

混晶とは大きく異なる物性が実現できる可能性がある。 

さらに新たな展開として、量子細線や量子ドットなどこれまでの積層方向に

加え、これと直交する面内（横）方向での構造形成を必要とする量子構造への

期待が高まりつつある。図 1.2.2 に示すように、キャリアの閉じ込め次元を高

めた量子細線構造や量子ドット構造では、状態密度が変化し、キャリアは特定

のエネルギーに集中するようになる。こうした、先鋭的な状態密度の実現によ
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っては、既存デバイスの大幅な性能改善や新たな物性の出現が期待されている

[1.2.26]。特に３次元的な閉じ込め構造となる量子ドット構造では、(c) に示す

ように、孤立した原子の状態と同様にその状態密度は完全に離散的となる。こ

の量子ドットの離散的な状態密度を利用することによっては、これまでの量子

井戸レーザの性能を大幅に上回る量子ドットレーザ [1.2.27, 28] や高温動作を

可能とする赤外線受光デバイス [1.2.29-31]、波長多重を利用した高密度の光メ

モリ[1.2.32, 33]、少数の電子で動作するトランジスタ[1.2.34, 35]や絶対に盗聴

が不可能とされる量子暗合通信に必要な単一光子光源[1.2.36-38]、量子を制御, 

操作する量子情報デバイス[1.2.39-41] などが提案され、実用的な素子の開発に

向けて研究が活発化してきている。特に、量子ドットを活性層に用いた半導体

レーザに関しては、1982 年に理論的に温度特性の改善[1.2.27, 28]が示されて

以来、しきい値電流の低減[1.2.42]、変調帯域の拡大[1.2.43]などの性能改善が

解析的に示されており、状態密度の先鋭化 (離散化)を実現する量子構造とその

作製技術の開発は、この分野の主要な課題と大きな興味の一つになってきてい

る。 

一方、成長技術に関しては Esaki らの発表 [1.2.16] 以降、ヘテロ構造や超

格子構造の形成に向けて、MBE や MOCVD などの薄膜形成技術への関心が高

まり、制御精度も急速に進展してきた。1980 年代には、ヘテロ界面の組成遷移

領域は１分子層オーダーで急峻に、また膜厚制御性も 1 分子層オーダーで制御

可能であることが確認されている。しかし、キャリアの閉じ込め次元を高めた

量子構造の作製においては、それまでの成長方向のみの制御性の向上により実

現することは不可能である。そのため、１次元方向の制御は MBE や MOCVD

など成長技術により形成し、それ以外の閉じ込め次元を高める手段として加工

や再成長を利用した手法が用いられてきた。量子井戸を成長後、電子線など荷

電ビームを用いたリソグラフィによりパターニングを行い、エッチングにより

面内に微細形状を加工する手法である [1.2.44-47]。この他に、パターニングし

た基板上への選択成長による手法や [1.2.48-50]やエッチングにより加工した基

板の溝部、あるいは凸部への異方性成長を利用した手法 [1.2.51-53], 微傾斜基

板上でのステップフロー成長を利用した面内超格子形成[1.2.54, 55]やキンクへ

の成長[1.2.56]、QW 成長した結晶を劈開、再成長により T 字型の閉じ込め構

造を形成する手法[1.2.57-59]、QW 上に歪源となる層を形成し、これを微小サ

イズに加工しこの歪により QW 内に局所的な閉じ込め構造を形成する stressor

による手法[1.2.60]、予め III 族材料のみを基板に供給して形成した液滴を利用

して微結晶を成長する液滴エピタキシー [1.2.61]などが報告されてきている。

しかし、これらの手法により作製された構造においては、その特性を充分に引

き出せるまでには至っていなかった。例えば、リソグラフィとエッチングによ
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る加工を用いた手法では、加工時に損傷や不純物などの欠陥が導入されてしま

い、この欠陥準位を介したキャリアの消滅などにより充分なキャリア閉じ込め

と蓄積ができていないものと考えられる。また、微細加工の深刻な問題とし

て、(1) サイズを充分に小さくできない、(2) 高密度の形成が難しい、また (3) 

サイズの揺らぎが大きいなどがあり、目的とする状態密度が実現されず、性能

が引き出しきれていないものと考えられる。先鋭化した状態密度を実現し、優

位となる性能に結び付けていくには、形成する量子構造のサイズをエキシトン

の Bohr 半径以下に(GaAs で~13 nm) 高精細に制御する必要がある。また、半

導体レーザで量子ドットが利得媒体として機能するためには活性層内に高密度

に形成されている必要がある。さらに量子効果を利用して予測されている高い

性能を実現するためには、そのサイズは、量子井戸構造での厚さと同様に分子

層レベルで均一に形成されている必要がある[1.2.46]。しかし、これまでにこれ

らすべてを満足する構造を実現する形成手法はなかった。材料原子の相互作用

などより特定の微細構造を自己形成するなど何らかの機構を取り入れ、ナノス

ケールで横方向への構造制御を可能とする成長技術が必要されている。 

 

１－３ 本研究の目的 

前節に本研究に係る背景として、III-V 族化合物半導体の進展とこれに係る

微細構造形成技術とその課題について示した。本研究は、これら課題を踏ま

え MBE 成長を基盤とした材料技術により高性能なレーザや超高速デバイスな

ど既存デバイスを凌駕する高性能な半導体デバイスや新規の機能デバイスの

開発に貢献することを目的に検討を行っている。まず材料の多様性の観点で

は、高速デバイスや光デバイスへの応用上重要となる InP に格子整合した材

料系に注目した。この InP に格子整合した混晶材料には GaAsSb と AlAsSb

があるがこれまでほとんど調べられていない。GaAsSb 混晶のバンドギャッ

プは、InGaAs 混晶と大きく変わらないものの、電子親和力の違いにより

InGaAs 混晶とのヘテロ接合によりバンド不連続値が数百 meV 程度ある Type 

II (staggered) 型のバンド構造になる可能性がある[1.3.1, 2]。この構造では電

子と正孔を空間的に分離して蓄積できる他、構成する InGaAs や GaAsSb 混

晶のバンドギャップ以下での発光も可能になる[1.3.3-5]。また、InGaAs や

InAlAs とのヘテロ構造では、価電子帯あるいは伝導帯の一方のみに大きな障

壁をもつエネルギー構造など多様なエネルギー構造を形成できる可能性があ

る[1.3.6]。既存デバイスを高性能化するだけでなく、新たな機能（効果）を付

加した新しいデバイスに結びつく可能性がある。本研究では、Sb-As を含む

III-V-V 混晶の組成制御手法を検討し、InP に格子整合した GaAsSb, AlAsSb
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混晶を成長するとともに InGaAs 混晶や InAlAs 混晶とのヘテロ構造における

バンド不連続など基礎特性を明らかにする。 

混晶中の原子配置制御については、新たな手法として、特定の条件下で構成原

子が規則的に配列する規則構造形成（以下、規則化）ついて注目した。高速デバ

イスへの応用として重要な InGaAs 混晶においても、(InAs)1(GaAs)1 MSL と同

じ原子配置となる CuAu-I 型の規則構造が確認されている[1.3.7]。規則化のため

の条件抽出を行い、メカニズムを解明することにより規則化の度合いが高い規

則混晶が形成され、予測されている優れた物性を実現できる可能性がある。本研

究では、高速デバイスとして重要な InGaAs 混晶の規則化のための最適な条件

抽出を行い、メカニズムについて検討する。また、人為的に制御した形成手法の

検討として、微傾斜基板上に形成される表面ステップを利用して、ステップ端を

基点に供給原子を配列させる規則混晶形成についても検討する。これらにより、

InGaAs 混晶の規則化とそれに伴う物性変化（電子移動度の増大）を実験的に明

らかにする。 

また、キャリア閉じ込めの次元を高めた量子細線や量子ドットを成長プロセ

スのみで構造制御する手法を示し、成長した結晶の構造とその物性を示すこと

によりその有効性を明らかにする。量子細線の形成に向けては、(110) InP 微傾

斜基板上でのステップ形成に注目した。この基板上では、ステップが等間隔に

配列する step ordering が比較的低い温度から起こるとともに揺らぎの小さい

直線的なステップ端が形成される。これらはステップフロー成長を利用した面

内超格子の形成には優位な点である。本研究では、(110) InP 微傾斜基板上へ

InGaAs-InAlAs 面内超格子, InAs/GaAs 面内歪超格子を形成し、その構造特性

を示すことにより量子細線形成への適応可能性を示す。また、量子ドット形成

においては、1990 年代の初頭より活発に研究され始めた格子不整合系結晶の初

期に現れる成長島を利用した自己形成手法 [1.3.8] に注目した。これを用いて

形成した量子ドットはこれまでの形成手法の多くの問題を克服する有望な手法

である。本研究では、この手法の大きな課題である均一性制御と波長制御手法

を示し、形成される量子ドットの半導体レーザへの適応可能性を明らかにす

る。 

 

１－４ 本論文の構成 

本論文は７章から構成されており、以下各章ごとにまとめて示す。 

第１章は序論であり、III-V 族化合物半導体の歴史的背景と新しい素子開発に

向けた材料技術に関する課題を述べる。 

第２章では、素子への応用上重要な InP に格子整合した混晶材料に注目し、
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代表的な InGaAs/InAlAs ヘテロ構造に加え、新たに開発した GaAsSb, AlAsSb

混晶と、それらを用いたヘテロ構造に関して述べる。InGaAs/InAlAs 関して

は、選択ドープ構造を成長し、シートキャリア濃度について調べた。これまで

主流であった GaAs/AlGaAs 系に比べ伝導帯端のエネルギー差が大きく、シー

トキャリア濃度を４倍も高く生成できることを確認し、高電子移動度トランジ

スタ (HEMT)応用への優位性を示した。また、２種類の V 族原子を含み V 族

原子の組成制御が必要となる GaAsSb, AlAsSb 混晶の成長技術を開発し、

InGaAs 混晶や InAlAs 混晶とのヘテロ接合により Type II 型や価電子帯側、あ

るいは伝導帯側にのみ大きな障壁を持つ特異なバンドアライメントを形成でき

ることを示した。 

第３章では、InP に格子整合した InGaAs 混晶に注目し、In と Ga の規則的

な配列制御とそれに伴う物性変化について述べる。規則化の手法として、ま

ず、特定な成長条件下で現れる自己形成手法を用いた。(110) InP 基板上では

InAs と GaAs が単分子層ごとに交互に積層した CuAu-I 型と呼ばれる規則構造

が形成できることを透過電子顕微鏡観察（TEM）により明らかにした。規則化

と成長条件及び成長中の表面ステップ構造との関係より、この規則化に成長表

面に形成される２分子層の表面ステップが重要な役割を果たしていることを明

らかにした。次に、規則化手法として、微傾斜基板上でのステップフロー成長

を用いて、InAs と GaAs を交互に供給することにより人為的に構成原子を配列

させる手法について示し、TEM, Ｘ線回折によりステップ周期に一致した横変

調周期を持つ単分子層超格子が形成されていることを明らかにした。これら

InGaAs 規則混晶からは、通常の不規則混晶より 1.6 倍も高い電子移動度が得

られることを示した。合金散乱が抑制されたと思われる。 

第４章では、成長面内（横方向）での原子配置制御について述べる。成長に

は、微傾斜基板上でのステップフロー成長を利用し、面内に周期構造を有する

面内超格子を形成した。基板には、(110)InP 微傾斜基板を用い、0.5 分子層の

InGaAs と InAlAs, を交互に成長した。得られた結晶を TEM により評価した

結果、表面のステップ周期に一致した InGaAs/InAlAs 面内超格子が形成でき

ていることを確認した。また、格子定数が大きく異なる InAs と GaAs を同様

に交互に成長して InAs /GaAs 歪面内超格子を形成した。TEM, エネルギー分

散型Ｘ線分光 (EDX), フォトルミネッセンス(PL) での評価により既報告の面

内超格子では、最も組成差が大きな面内超格子が実現できていることを確認

し、成長のみによる量子細線形成に向けての有効性を明らかにした。 

第５章では、究極的なキャリア閉じ込め構造である量子ドットの成長制御に

ついて述べる。成長には格子不整合系ヘテロ結晶の成長初期に現れる島状成長

（Stranski-Krastanow 型成長）を用いた。まず基本的な成長形態について整
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理した上で、GaAs 上の InAs 量子ドットの形成について、基本的な構造特性と

成長パラメータとの関係を明らかにした。次に高性能レーザなどの素子応用上

重要な積層成長について検討した。積層成長では、積層とともに量子ドットが

大きくなる問題が指摘されていた。初期層に類似した量子ドット層の単純繰り

返し積層には中間層をある程度厚くする必要がある（> 30 nm）こと、また中

間層を薄くした場合、積層方向に量子ドットの配列性が現れることを見出し

た。この積層方向への配列性を積極的に利用して量子ドット高さを積層数によ

り制御する近接積層を提案し、積層数に応じて高さ（発光波長）が変化するこ

とを検証した。また近接積層では、構造揺らぎに起因した不均一幅が大幅に低

減できることを明らかにした。さらに、GaAs 中間層を３分子程度にまで薄く

して、InAs 供給量を精細に制御して積層することにより円柱形状（コラムナ形

状）の量子ドットを形成した。これを用いた量子ドットレーザにおいて、既報

告値より１桁程度低いしきい値を得た。また、積層数により偏波制御が可能で

あることも確認し、レーザ，光増幅器などへの適用可能性を示した。 

第６章では、量子ドットの代表的な応用デバイスである半導体レーザへの適

用に向けた構造制御、特に波長制御について述べる。まず発光波長と成長速度

との関係を検討し、毎秒 0.01 分子層以下の低速成長により発光波長を通信波長

域である 1.3 m 域にまで長波長化できることを明らかにした。ただし、密度

は１桁程度低減してしまい（5 x 109 cm-2）、このままではレーザ応用には適さ

ない。そこで、周辺構造として量子ドット直上に形成する InGaAs 歪層につい

て検討した。InGaAs 混晶の組成と厚さにより、0.1 m 程度の長波化が得られ

ることを確認した。低速成長との併用により 1.3 m 域で発光する量子ドット

を高密度（3-5 x 1010 cm-2）に形成できることを確認した。最後に、この量子

ドットを用いてレーザを試作、5.4 mA の低しきい値で室温連続発振すること

を確認し、実用的な通信用レーザへの適用可能性を示した。 

第７章は、これらまとめとして、前章までに得られた結果を要約して述べ

る。 
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第２章 InP 基板上の混晶半導体とヘテロ構造の形成 

２－１ はじめに 

InP に格子整合した InGaAs 混晶は、表 2.1.1 [2.1.1]に示すように、それま

で主に用いられてきた GaAs に比べて、室温での電子移動度が 13,800 cm2/Vs 

[2.1.2]と高く、２倍以上も高い電子の飽和速度 (2.95 x 107 cm/s [2.1.5]) が報告

されている。そのため、高電子移動度トランジスタ（High Electron Mobility 

Transistor: HEMT）やヘテロ接合バイポーラトランジスタ (Heterojunction 

Bipolar Transistor: 以下 HBT [2.1.15-17]) など高速・高周波デバイスの有力な

材料候補である。また、バンドギャップは室温で 0.76 eV [2.1.4] であり、これ

は中・長距離用の光通信用の波長（～ 1.55 m）に対応しており、通信用の受・

発光デバイスや光変調器、光増幅器などの光デバイス材料としても重要である。 

 

図 2.1.1 に III-V 族化合物半導体の格子定数とバンドギャップの関係を示す。

デバイスへの応用上重要な InP に格子整合する InGaAs とヘテロ接合が可能な

材料は、青い四角(■)で示した InGaAs, InAlAs の他に、赤の四角(■)で示す

GaSb と GaAs との混晶である GaAsSb と AlSb と AlAs の混晶である AlAsSb

混晶があるが、これら混晶についてはほとんど調べられていない。GaAsSb 混晶

のバンドギャップは、InGaAs 混晶と大きく変わらないものの、電子親和力の違
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いにより InGaAs 混晶とのヘテロ接合によりバンド不連続値が数百 meV 程度あ

る Type II (staggered)のバンド構造になることが予測されている[2.1.18, 19]。

電子と正孔を空間的に分離して蓄積できる他、構成する InGaAs や GaAsSb 混

晶のバンドギャップ以下での発光も可能になる[2.1.20-22]。また、価電子帯、伝

導帯の一方のみに大きな障壁をもつエネルギー構造など多様なエネルギー構造

を形成できる可能性がある[2.1.23]。既存デバイスを高性能化するだけでなく、

新たな機能（効果）を付加した新しいデバイスに結びつく可能性がある。 

 

本章では、上で示したようにデバイスへの応用上重要な InP に格子整合した

混晶に注目し、代表的な InGaAs/InAlAs ヘテロ構造に加え、新たに分子線結

晶成長 (Molecular Beam Epitaxy：以下 MBE) 法を用いて GaAsSb 混晶と

AlAsSb 混晶の成長技術を開発し、これらを用いたヘテロ構造の形成とバンド

不連続について検討した結果を述べる。 

2-2 節では、InGaAs/InAlAs ヘテロ構造に関して、選択ドープ構造を MBE

により成長し、HEMT 応用において重要な指標である 2DEG 特性について示

し、その優位性を明らかにする。これまで主流であった GaAs/AlGaAs 系で

は、伝導帯の不連続がバンドギャップの差の 60%程度 [2.1.24] とそれほど大

きくなく、また電子供給層である AlGaAs へのドーピング濃度をあまり高くで

きない (~2 x 1018 cm-2) ため、HEMT の電流駆動能力に直接結びつく 2DEG

濃度を高くできない (～1 x 1012 cm-2 [2.1.25-29])といった課題がある。これに

対し、InGaAs/InAlAs では、先に示した InGaAs の高い電子移動度に加え、電

子供給層である InAlAs への高濃度ドープが可能であり (~1 x 1019 cm-3 

[2.1.30, 31])、また、電子供給層である InAlAs と電子走行層である InGaAs の
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伝導帯の不連続が 0.53 eV [2.1.7, 2.1.32]と大きいため、GaAs/AlGaAs 系に比

べ高い濃度で 2DEG を形成できる可能性がある。しかし、HEMT の電流駆動

能力に直接結びつく InGaAs/N-InAlAs 選択ドープ構造の 2DEG 濃度(Ns) に

ついては、Onabe らの報告 [2.2.33] の他にはほとんど報告されてない。ここ

では生成される 2DEG 濃度を自己無撞着な計算により求めるとともに、単一ヘ

テロ接合の InGaAs/N-InAlAs 選択ドープ構造を MBE により形成し、電子供

給層へのドーピング濃度 (Nd) に対する 2DEG 濃度 (Ns)と移動度 () の関係

を示す。電子供給層へのドーピング濃度 (Nd)を高めるにしたがい、2DEG 濃度

(Ns)は単調に増加し、電子供給層である InAlAs へのドーピング濃度 (Nd) が 5 

x 1018 cm-3において、GaAs/AlGaAs に比べ ４倍近い高い 2DEG 濃度 (Ns = 

3.7 x 1012 cm-2) を実現できる[2.1.34]ことを示し、HEMT 応用における優位性

を明らかにする。 

2-3 節では、InP に格子整合した GaAsSb の MBE 成長とその結晶特性に関

して述べる。Sb を含む GaAsSb や AlAsSb 混晶の成長においては以下が課題

となる。 

1. 混合不安定性：Sb を含む GaAsSb や AlAsSb では、同種原子どうしの凝集

傾向を示すクラスタリング・パラメタが大きく[2.1.35]、隣接原子間といっ

た短距離オーダーでみた場合、クラスタ（組成分布）を形成しやすいとされ

ている。また、InP に格子整合する組成は、熱力学的には相分離などを伴う

混和性ギャップ内 (miscibility gap：バイノーダル曲線内) にあり [2.1.36]、

MBE 法により格子整合する組成を均一に成長できるか。 

2. MBE 法での V 族 (As, Sb) の組成制御：これまでの AlGaAs 混晶や InGaAs

混晶などは IIIx-III(1-x)-V 族の混晶であり、混晶組成は III 族原子の組成を制

御した。Ga や Al などの III 族金属の蒸気圧は低く、また基板への付着率が

ほぼ 100％で一定となるため、III 族原子の分子線強度を狙いとする組成に

対応させて相対的に合わせ込むことにより、その組成制御は比較的容易であ

った。As, Sb の蒸気圧は高く、また付着率は III 族のように 100% 一定とは

ならない。付着率が異なる As, Sb を MBE 法でどう制御しての基板へ取り込

むか。制御のために利用できるなんらかの機構があるか。 

3．ドーピング：デバイス化にはドーピングが必要となる。GaSb 成長では、通

常 N 型のドーパントとして通常 Te もしくは Se が用いられており[2.1.37]、

GaAs や InGaAs などへの N 型のドーパントとして用いる Si は、GaSb で

はＶ族の Sb サイトに取り込まれ、アクセプタとなることが報告されている 

[2.1.38, 39]。Te は蒸気圧が高く MBE 法では扱い難い材料である。GaAs と

GaSb の比がほぼ 1:1 となる InP に格子整合した GaAsSb 混晶の場合、蒸気

圧が低く制御性が高い Si が N 型ドーパントして使えるか。また制御する手
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法があるか。 

2-3 節ではこれら課題に対する検討として、MBE 法による GaAsSb 混晶の

成長に向けて、V 族である As-Sb の組成制御方法について述べ、ミシビリティ

ギャップ内にある InP に格子整合した結晶が形成できることを示す。また基礎

的な結晶特性として、X 線回折 (X-ray diffraction：以下 XRD)、フォトルミネ

ッセンス（Photolumunescence：以下 PL）による組成揺らぎ（混晶揺らぎ）

など結晶性について検討するとともに、ノンドープでの残留キャリア濃度と移

動度など電気的特性と主要な成長条件である V/III 比、および成長温度との関

係 [2.1.40] について示す。また、GaSb では V 族サイトに入りアクセプタとし

て働く Si の GaAsSb へのドーピングについて検討した結果を示す。GaAsSb

成長においては、Si は両極性不純物となり、成長温度が低い場合には III 族サ

イトに取り込まれドナーとなり N 型伝導を示すが、高温成長では V 族サイト

に取り込まれアクセプタになり P 型伝導を示すこと [2.1.41] を明らかにす

る。 

こうした GaAsSb 混晶や AlAsSb 混晶と InGaAs, InAlAs 混晶とのヘテロ構

造では Type II 型のバンド構造の他、伝導帯側のみに大きな障壁をもつ構造や逆

に価電子帯側のみに大きな障壁をもつ構造が形成できる可能性がある。

InGaAs/GaAsSb ヘテロ構造は、組成条件を選ぶことにより図 2.1.1 (b) に示し

た Type II (staggered) 型のバンド構造となることが予想される [2.1.21, 22]。

この構造では、(1) InGaAs 側に電子を、また GaAsSb 側に正孔をそれぞれ空間

的に分離して蓄積することが可能となる。また、(2) 層厚や積層周期を調整する

ことにより、隣接層間への波動関数のしみ出しにより、隣接層間でのバンド間遷

移が可能となる。これにより、構成する InGaAs 混晶あるいは GaAsSb 混晶の

バンドギャップのいずれよりも実効的なバンドギャップを小さくできるなどの

特徴がある。(1) を利用することによっては、電子－正孔分離型のアバランシェ・

フォトダイオードが提案されている [2.2.23]。電子と正孔のイオン化率を異な

る層のバンドギャップにより別々に制御できるため、イオン化率比を大きくす

ることができ、雑音特性が大幅に改善される可能性がある。また、(2) を利用す

ることによっては、近赤外域から 3 m を超える中赤外域にまで対応する発光・

受光デバイスへの応用の可能性がある。これまでに、著者を含む研究グループに

おいて、この InP に格子整合した InGaAs/GaAsSb ヘテロ構造を MBE により

形成し、界面の急峻性をオージェ電子分光 (Auger Electron Spectroscopy：以

下 AES) 法により評価する [2.1.42] とともに単一障壁構造のダイオードを作

製し thermionic emission 電流の温度依存性を測定することにより伝導帯不連

続値などエネルギーバンド構造を明らかにしてきた [2.1.43]。 

2-4 節では、GaAsSb/InAlAs 量子井戸（Quantum Well: 以下 QW）構造を
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MBE により成長し、PL 発光エネルギーの井戸幅依存性よりバンド端不連続値

を評価した結果を述べる。また、ヘテロ界面の揺らぎを PL の発光半値幅 (Full 

Width at Half Maximum：以下 FWHM) および量子井戸構造の断面の透過電子

顕微鏡 (Transmission Electron Microscopy：以下 TEM) により評価した結果

を示す。GaAsSb/InAlAs ヘテロ構造のエネルギーバンド構造が Type I 型であ

り、伝導帯の不連続 (Ec)、価電子帯の不連続 (Ev) はそれぞれ 0.01 eV, 0.78 

eV となり、価電子帯側のみに大きなポテンシャル障壁をもつ構造になっている

ことを示す。また、その界面揺らぎは GaAs/AlGaAs や InGaAs/InAlAs ヘテロ

構造と同様に、単分子層厚さ程度の揺らぎの平坦性のいい界面が形成できてい

ることを明らかにする[2.1.44]。 

2-5節では InGaAs/AlAsSbヘテロ構造について述べる。 InGaAs/AlAsSb QW

構造を MBE により形成し、AlAsSb 混晶のバンドギャプを評価するとともにヘ

テロ構造のエネルギーバンドの不連続を評価した。120K での電気反射率

(Electro-Reflectance: 以下 ER) 測定により、AlAsSb の点での直接遷移バンド

ギャップが 2.45 ± 0.03 eV になること、また InGaAs/AlAsSb QW 構造からの

PL 発光エネルギーの井戸幅依存性より、このヘテロ構造が Type II 型のバンド

構造となり、伝導帯、価電子帯の不連続値 (EC, EV)がそれぞれ 1.74 ± 0.04 eV、

0.07 ± 0.02 eV になることを明らかにする。また、InGaAs/AlAsSb QW の断面

の TEM 観察より、分子層レベルで平坦な界面が形成できていることを示す

[2.1.45]。さらにこのヘテロ構造の応用として、AlAsSb /InGaAs /AlAsSb かな

なる共鳴トンネルバリア (Resonant Tunneling Barrier: 以下 RTB)を作製し、

I-V 特性におけるピーク/バレー比（Jp/Jv）がこれまでで最も大きな 15 に達する

こと[2.1.46] を示し、このヘテロ構造の優位性を明らかにする。 

最後に 2-6 節では本章で得られた結果を要約して示す。 

 

２－２ InGaAs/InAlAs ヘテロ構造の作製と二次元電子ガス特性 

 前節で示したように、InGaAs/InAlAs ヘテロ構造では伝導帯の不連続値, EC

が GaAs/AlGaAs に比べて大きいことから、高い 2DEG 濃度が期待される。本

節では、InP に格子整合した InGaAs/N-InAlAs 選択ドープ構造を MBE により

成長し、形成される 2DEG の濃度と移動度について検討した結果 [2.2.1] を示

す。 

電子供給層である InAlAs 混晶への N 型ドーパントには Si を用い、Si のド

ーピング濃度を変えて成長した InGaAs/N-InAlAs 選択ドープ構造の、2DEG 濃

度 , Ns と移動度 , をホール  (Hall) 測定およびシュブニコフ・ドハース 

(Shubnikov-de Haas: 以下 SdH) 効果を測定することにより評価した。また、
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得られた 2DEG 濃度, Ns は自己無撞着に計算した値と比較した。 

 まず、この選択ドープ構造における 2DEG の電子状態と濃度を計算により求

めた。計算は以下に示すシュレディンガー方程式とポアソン方程式を同時に解

くことにより行った。 

 

   -(ħ2/2m*)・d2(x)/dx2 + V(x)・(x) = Ei・(x) 

                                  (i = 0, 1, 2, 3, ・・・)               (2.1) 

     d2V(x)/dx2 = -q/ {Nd – n(x) - ∑  𝑖 𝑚𝑎𝑥
𝑖=0 Ns(i) 2(x) }                    (2.2)

 

ここで、Nd は イオン化したドナー濃度、Ns は 2DEG 濃度、n(Z)は N-InAlAs

中の電子濃度、V(x)はポテンシャルエネルギーである。計算に用いた構造は、電

子供給層である N-InAlAs 層と電子走行層である InGaAs 層とが接する構造（電

子供給層と電子走行層との間にスペーサ層が無い構造）で、電子供給層へのドー

ピング濃度, Nd は、1 x 1017 cm-3 – 1 x1019 cm-3 の範囲で変化させた。シュレデ

ィンガー方程式は、有効質量近似を用いて解き、また InGaAs と InAlAs とのヘ

テロ界面では以下で示す境界条件を用いた。すなわち、2 つの領域の境界で、波

動関数 i(x)とその導関数である i’(x)/mi
 が連続となる[2.2.2])とした。 

 

  1 (x) = 2 (x)                                                                          (2.3) 

    1/m1
*・d1(x) /dx = 1/m2

*・d2(x) /dx                             (2.4) 

 

InP に格子整合した InGaAs の電子の有効質量 (m1
*) と InAlAs の電子の有効

質量 (m2
*) は、それぞれ m1

* = 0.042m0 [2.2.3], m2
* = 0.075m0 [2.2.4] (m0 は真

空中の電子の有効質量) を用いた。また、このヘテロ構造のように２つの領域で

有効質量に大きな差がある場合には境界条件が重要となる。ここでは、有効質量

の非放物線性 (nonparabolicity)を考慮して、m* = m1
*(1+2E) [2.2.5]として状

態密度の計算を行っている。ここで、E は各々の 2DEG サブバンドの底からの

電子のエネルギーで、または非放物線パラメータで、バンドギャプを Eg とし

て、 = (1 – m1
*/m0)2/Eg [2.2.6] で表される。 

また、InAlAs 電子供給層でのキャリア移動に伴う伝導帯のバンド傾斜を計算す

るため、電子のフェルミ－ディラック分布を用いた。この際、Si のドナーレベ

ルは伝導帯端から 10 meV と仮定している。図 2.2.1 に計算によって求めた伝

導帯のエネルギーダイアグラムと 2DEG 分布を示す。このヘテロ接合の伝導帯

端の不連続値は 0.53 eV [2.2.7]とそれまで主に用いられてきた GaAs/N-AlGaAs

ヘテロ構造の値 (0.2 – 0.3 eV) に比べて 2 倍程度に大きいため、5 x 1018 cm-3

のドーピング濃度に対して、計算される 2DEG 濃度は 3.7 x 1012 cm-2 と非常に
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高い値に達している。この値は、GaAs/N-AlGaAs の場合の約４倍の値である。

また、界面近傍に形成されるサブバンドのうち、基底準位 (E(0) = - 140.6 meV), 

第１励起準位 (E(1) = - 38.9 meV), 第 2 励起準位 (E(2) = - 6.4 meV)の３つのサ

ブバンドが 2DEG に占められることがわかる。また、このような高濃度の 2DEG

が形成される状態においても、InAlAs 側のポテンシャル障壁（伝導帯端）は、

フェルミ準位より 0.2 eV も高い位置にある。 

 図 2.2.2 に成長した InGaAs/N-InAlAs 選択ドープ構造の断面構造を模式的

に示す。層構造は、表面側より Si ドープ InGaAs コンタクト層 (厚さ 10 nm, 

Nd = 1 x 1018 cm-3)、Si ドープ InAlAs 電子供給層 (厚さ 200 - 25 nm, Nd = 1 x 

1017 ～ 5 x 1018 cm-3)、ノンドープ

InGaAs 電子走行層 (厚さ 500 nm)

により構成している。InAlAs 電子

供給層へのドーピング濃度は、1 x 

1017 cm-3
 ～ 5 x 1018 cm-3まで変化

させ、形成される 2DEG 濃度を高く

するため、InGaAs 電子走行層との

間にアンドープのスペーサ層は挿

入ない構造とした。また、InAlAs

電子供給層での伝導（電子走行層



22 

 

との並列伝導）の影響を考慮して、InAlAs 電子供給層の厚さは、ドーピング濃

度に応じて変えている。なお、基板直上には 340 nm のバッファ層を成長してお

り、これは図に示すように２層の InGaAs 層 (厚さ 20 nm) を 3 層の InAlAs 層 

(厚さ 100 nm) で挟んだ構造となっている。基板には半絶縁性の (001) InP 基

板を用い、通常の MBE により、成長温度 470℃、成長速度 1.2 m/h にて成長

した。 

それぞれの試料の 2DEG 濃度を 4.2K での SdH 効果を測定することにより評

価した。図 2.2.3 に InAlAs 電子供給へのドーピング濃度, NSi, を 5 x 1018 cm-3

とした試料の測定結果を示す。磁気抵抗は、磁場に対して振動を示すが、図に見

られるように異なる 3 種類の振動成分を含んでいる。これは、電子が振動周期

に対応した３つのサブバンド（E(0), E(1), E(2)）を占有していることを示してい

る。各サブバンドの 2DEG 濃度は、SdH 振動の周期から以下の式によって求め

ることができる。 

  Ns = (e/ħ)・(1/(1/B))                                     (2.5) 

ここで、 ħ はプランク定数で、e は電子の電荷、また(1/B)は磁場の逆数に対

する抵抗の振動周期である。上式より求めた各サブバンドの 2DEG 濃度は、各々
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Ns (0) = 2.5 x 1012 cm-2、Ns (1) = 7.8 x 1011 cm-2、Ns (2) = 1.4 x 1011 cm-2 であ

った。図 2.2.4 に SdH 測定によって得られた結果を計算によって求めた値とと

もに示す。図中の丸のプロットが実験により得られた値を示しており、白丸(○)

は磁気抵抗の振動に対応する各サブバンドの 2DEG 濃度 (Ns(0), Ns(1), Ns(2))を

示し、黒丸(●)は全 2DEG 濃度 (Ns = Ns(0) + Ns(1) + Ns(2)）を示している。ま

た、破線は各サブバンドでの 2DEG 濃度の計算値、実線は全 2DEG 濃度の計算

値を示しているが、得られた実験結果は、全 2DEG 濃度だけでなく、各サブバ

ンドを占める 2DEG 濃度とも非常に良い一致を示している。2DEG 濃度は、Si

ドーピング濃度, Ndの増加とともに増加し、Nd = 5 x 1018 cm-3では 3.5 x 1012 

cm-2 に達している。また、計算結果からもわかるようにドーピング濃度が高く

なると励起準位にも電子が占有されるようになり、ドーピング濃度, Nd  >  4 x 

1018 cm-3では、Ns(2)が 1 x 1011 cm-2を超えるようになり、SdH 測定において

も明瞭に観測されるようになる。こうした単一のヘテロ構造により形成された

選択ドープ構造において、３番目のサブバンド（第 2 励起準位）にまで電子が分

布していることが観測されたのは、GaAs/N-AlGaAs 系、InGaAs/N-InAlAs 系

などでこれが初めてである。 
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 図 2.2.5 に 77K および室温でのホール測定によって得られた 2DEG 濃度と移

動度の関係を、代表的な GaAs/N-AlGaAs 選択ドープ構造の値 [2.2.9-11] とと

もに示す。この図においては、右側で電子濃度が高く、また上側で移動度が高く

なるため、右上ほど電気伝導度が高くなり、素子応用上優位な方向となる。
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InGaAs 系の場合、高い 2DEG 濃度, Ns（室温で 5.0 x 1012 cm-2, 77K で 3.7 x 

1012 cm-2）においても移動度の低下は少なく、高い値を保っている（室温で 6,700 

cm2/Vs, 77K で 22,000 cm2/Vs）。また、同じ移動度で比較すると、InGaAs 系の

2DEG 濃度, Nsは GaAs 系の値に比べて 4 倍程度大きくなっている。特に 300K

においては、2DEG 濃度と移動度のいずれにおいても GaAs 系の値を上回って

おり、優れた特性を有していることは明らかである。これら測定結果を表 2.1. 

にまとめて示す。 

  以上、InGaAs/N-InAlAs 選択ドープ構造における 2DEG 濃度について、理

論計算および実験により検討した。これまでの GaAs/N-AlGaAs 選択ドープ構

造との比較において、伝導帯不連続が大きくなり 2DEG 濃度が大幅に改善する

ことを示した。また、2DEG 濃度の増加に対する移動度の低下が少なく、特に室

温領域では高い移動度を保ったまま 2DEG 濃度を高くできることを示し、この

材料系を用いた選択ドープ構造の優位性を明らかにした。 

 

２－３ GaAsSb 混晶の成長 

 InP に格子整合した GaAsSb 混晶は、図 2.1.2 に示したようにバンドギャプ

が 0.8 eV 付近にあり、波長 1.5 m 帯の通信用の光デバイス材料として期待さ

れる。また、InGaAs混晶や InAlAs混晶とのヘテロ接合により、Type II型 [2.3.1, 

2] など多様なエネルギー構造が形成できる可能性がある [2.3.3]。そのため、新

しい機能を有するデバイスとしても期待される。しかし、MBE [2.3.2, 4-7]や

MOCVD [2.3.8, 9]で数例の報告があるもののＶ族である As-Sb の組成制御方法

や結晶特性と成長条件との関係などに関する報告はほとんどない。 

本節では、GaAsSb 及び AlAsSb 混晶の MBE 成長に関して、V 族 (As-Sb) の

組成制御方法について述べ、混和性ギャップ内にある InP に格子整合した組成

の結晶が形成できることを示す。また基礎的な結晶特性として、X 線回折 (X-

ray diffraction：以下 XRD)、フォトルミネッセンス（Photolumunescence：以

下 PL）による組成揺らぎ（混晶揺らぎ）など結晶性について検討するとともに、

ノンドープでの残留キャリア濃度と移動度など電気的な特性と成長条件 (V/III

比、成長温度) との関係 [2.3.10] について示す。また、GaSb では V 族サイト

に入りアクセプタとして働く Si の GaAsSb へのドーピングについて検討した結

果を示す。GaAsSb 成長においては、Si は両極性不純物となり、成長温度が低

い場合には III 族サイトに取り込まれドナーとなり N 型伝導を示すが、高温成

長では V 族サイトに取り込まれアクセプタになり P 型伝導を示すこと [2.3.11] 

を明らかにする。 
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(1) GaAsSb, AlAsSb 混晶の As-Sb 制御と結晶特性 

MBE 成長には以下の条件を用いた。Ga, As4, Sb4の金属ソースによる通常の

MBE 法を用いた。V 族分子線のクラッキングはしていない。成長温度はパイロ

メータによりモニタし、470℃から 590℃の範囲で変えた。成長速度は約 1.3 

m/h で、V/III 比は、(JAs4 + JSb4)/ JGa(Al) (JAs4, JSb4, JGa(Al) は基板位置でイオン

ゲージにより測定した Ga, Al, Sb, As の分子線強度) により算出し、4 から 10

の範囲で変えた。また、GaAs1-xSbxの組成は、(004) 近傍の XRD ロッキングカ

ーブ測定により Vegard 則を仮定して求めた。 

図 2.3.1 に成長温度 500℃で、

As 圧を一定として成長した

GaAs1-xSbx および AlAs1-xSbx

の Sb 組成, x と Ga また Al に

対する Sb4 の分子線強度比 

(Sb4/Ga, Sb4/Al) との関係を示

す。組成, x は、分子線強度比

<Sb4/Ga>または<Sb4/Al>の増

加に対して直線的大きくなって

いる。これは、この成長温度で

は Sb が As より優先的に結晶

中に取り込まれることを示して

いる。Sb の昇華温度は As より

も高く、また、Sb の昇華エネル

ギー (sublimation energy: 49.4 

kcal/mole)が As (sublimation 

energy:  36.6 kcal/mole)に比

べて大きく、基板表面での滞在時間が As より長いためと考えられる。したがっ

て、GaAs1-xSbx, AlAs1-xSbxの組成制御は III 族の分子線強度に対する Sb の分子

強度比 (JSb4/JGa, JSb4/JAl) により制御できることになる。 

図 2.3.2 に GaAs1-xSbxの Sb 組成, x の成長温度依存性を示す。As の分子線強

度は一定としている。図に見られるように 560℃以下の温度領域では、組成に大

きな変化はなくほぼ一定となるが、それ以上の温度で Sb 組成が減少している。

Sb の再蒸発によるものと考えられる。これら成長温度と III 族の分子線強度に

対する Sb の分子強度比とを制御することにより、少なくとも XRD で評価され

る平均的な Sb 組成, x は、混和性ギャップ (600℃で 0.3～0.7) 内にある組成域

においても成長可能であることがわかる。 

 成長した GaAsSb 混晶の光学特性を 4.2K での PL により評価した。図 2.3.3 
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に PL の半値幅（full width at half maximum: 以下 FWHM）と発光ピーク強

度の V/III 比依存性を示す。成長温度は 500℃とし、InP との格子整合条件であ

る Sb 組成, x が 0.5 になるよう JSb4/JGaを一定とし、As 圧を変えることにより

V/III 比を変えた。PL-FWHM は、V/III 比を減少させるにともない狭くなり、
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特に 8 以下で 10 meV 以下の狭い FWHM となる。また発光強度はこれにとも

ない単調に強くなる傾向を示した。高 V/III 比側での PL 特性の低下は、格子間

などに As が過剰に取り込まれたことによるものと考えられる。 

 図 2.3.4 に PL の FWHM と発光強度の成長温度依存性を示す。V/III 比は 8

で一定とした。発光強度は成長温度に対し大きな変化は見られない。一方、

FWHM は成長温度を高めるにしたがい、徐々に減少する傾向にあり、540℃の

成長温度において 7.2 meV と既報告の中で最も狭い FWHM (7.6 meV) [2.3.6]

と同等の値が得られた。組成揺らぎの少ない結晶が形成できていることを示し

ている。 

 図 2.3.5 に 4.2Ｋの PL スペクトルを示す。0.78 eV 付近にバンド端発光 

と考えられるシャープな主ピークが観測されている。また、この主ピークより
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34 meV 低エネルギー側に弱いブロードな発光も観測されている。同様の発光は、

他機関からも報告されており、GaSb に見られるような残留不純物準位を介した

発光 [2.3.12]と考えられる。 

 図 2.3.6 に V/III 比 8 で成長した GaAsSb 混晶の残留キャリア濃度と移動度

の成長温度依存性を示す。キャリアの移動度と濃度の評価にはホール測定を用

いた。GaAsSb は成長温度が 470℃から 530℃の範囲ではノンドープでｎ型とな

り、540℃以上の成長温度では高抵抗を示した。この結果は、ノンドープで p 型

となるこれまでの報告 [2.3.6, 7, 9]と異なる。この原因については明らかでない。

GaSb の成長においては、Ga が V 族サイトに入る「Ga のアンチサイト」 がア

クセプタなることが報告されている[2.3.9]。今回用いた条件では、アクセプ起因

となる Ga のアンチサイトが減ったためとも考えられる。電子移動度と濃度とも

成長温度 510℃で最大となった。最も高い移動度は、300K で 3,800 cm2/Vs（電

子濃度は 8. 3 x 1015 cm-3）、また 77K で 6,200 cm2/Vs（電子濃度は 8. 0 x 1015 

cm-3）であった。これら実験により、基本的な結晶の組成制御条件と特性との関

係が明らかにした。 

 

(2) GaAsSb への Si ドーピング 

 次に GaAsSb への Si ドーピングに関して示す。GaAs や InGaAs などの As

系結晶では、IV 族原子である Si は III 族サイトに入りドナーとなるが、GaSb

など Sb 系結晶では Si は V 族サイトに入りアクセプタになることが報告されて
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いる[2.3.13, 14]。GaAsSb へのドーピングに関しては、これまで Sn ドープに

より N 型伝導を示し[2.3.15]、Si ドープにより P 型伝導を示す[2.3.7, 16]こと

が報告されている。ここでは GaAs と GaSb の比がほぼ 1:1 となる InP に格子

整合した GaAsSb 混晶への Si ドーピングについて、特に成長温度との関係に

ついて検討した結果を示す。 

成長は、Si のドーピング濃度を 1 x 1018 cm-3となるよう設定し、V/III 比 

８ 一定下で成長温度のみを 440℃から 560℃の範囲で変化させた。図 2.3.7 に

Si ドープ GaAsSb のキャリア濃度と移動度の成長温度依存性を示す。キャリア

濃度と移動度はホール測定により評価している。高温側においては、これまで

の報告と同様に Si は V 族サイトに入り P 型伝導を示すが、成長温度を下げる

にしたがってキャリア濃度は低下し、500℃～520℃の温度領域において、2 x 

1017 cm-3のＰ型伝導から～1 x 1017 cm-3のＮ型伝導へと変化し、低温領域では

GaAs などの As 系結晶と同様に Si が III 族サイトにも取り込まれていること

がわかる。今後、成長条件、特に V/III 比（As 圧）などの最適化により、さら

に活性化率を高めた N 型伝導を形成できる可能性がある。 

以上、GaAsSb の MBE 成長における V 族の組成制御について示すとともに、

XRD で測定される平均的な組成評価においては、混和性ギャップ内においても

成長可能であることを示した。また、GaAsSb 混晶の基本的な結晶特性について

示し、通常 As 系結晶で N 型ドーパントとして用いられる IV 族原子の Si が

GaAsSb 混晶では両極性となり、これが成長温度で制御できることを示した。 
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２－４ GaAsSb/InAlAs ヘテロ構造の作製 

 前節で示した GaAsSb や AlAsSb 混晶は、InGaAs や InAlAs 混晶とのヘテ

ロ接合により Type II 型のバンド構造の他、伝導帯側のみに大きな障壁をもつ構

造や逆に価電子帯側のみに大きな障壁をもつ構造が形成できる可能性がある。

これまでに、著者を含めた研究グループにおいて、この InP に格子整合した

InGaAs/GaAsSb ヘテロ構造を MBE により形成し、界面の急峻性をオージェ電

子分光 (Auger Electron Spectroscopy：以下AES) 法により評価する [2.4.1] と

ともに単一障壁構造のダイオードを作製し thermionic emission 電流の温度依

存性を測定することによりこのヘ

テロ構造の伝導帯不連続などエネ

ルギーバンド構造を明らかにして

きた [2.4.2]。InGaAs/GaAsSb ヘテ

ロ構造においては、界面の組成揺ら

ぎ（組成遷移領域）がこれまでの

GaAs/AlGaAs や InGaAs/InAlAs

と同等（2~3 分子層以下）であるこ

と、エネルギーバンド構造は図

2.4.1 に示すように Type II 型であ

り、室温での伝導帯の不連続, Ecが

0.47 ± 0.02 eV になること、また

バンドギャップの重なりに相当す

る InGaAsの伝導帯下端とGaAsSb

の価電子帯上端間のエネルギー, Es 

が 0.25 ± 0.03 eV になることを明ら

かにしてきている。 

本節では InP に格子整合した GaAsSb 混晶と InAlAs 混晶とのヘテロ構造に

ついて示す。GaAsSb/InAlAs 量子井戸（Quantum Well: 以下 QW）構造を MBE

により形成し、GaAsSb 量子井戸からの PL 発光エネルギーを測定することによ

りこのヘテロ構造のバンド不連続値について示す。また、GaAsSb 量子井戸から

のPL 発光スペクトルの半値幅および断面のTEM 観察によりこのテロ界面にお

ける構造揺らぎ（井戸幅の揺らぎ）について示す [2.4.3]。 

 図 2.4.2 に成長した GaAsSb/InAlAs QW 構造の模式的を示す。試料は (a),  

(b)の 2 種類を成長した。試料 (a) は、厚さの異なる４つの GaAsSb QW を 50 

nm の InAlAs 層で挟んだ構造で、QW の厚さは 0.9 nm (3 分子層 (Mon-Layer: 

以下 ML), 1.8 nm (6 ML), 4.4 nm (15 ML) および 10.3 nm (35 ML)である。ま



32 

 

た、試料 (b) も同じく４つの GaAsSb QW を 50 nm の InAlAs で挟んだ構造

で、QW 厚さは 0.6 nm (2 ML), 1.5 nm (5 ML), 2.9 nm (10 ML) および 5.9 nm 

(20 ML)である。(b)の試料では、さらに 100 nm の GaAsSb 厚膜をバルク特性

の評価のために成長した。なお、いずれの試料においても 700 nm の厚さの

InAlAs をバッファ層として基板の直上に成長している。それぞれの試料の層厚

は、別に成長した GaAsSb, InAlAs 厚膜より求めた成長速度をもとに成長時間

により設定した。用いた成長速度は GaAsSb が 0.5 m/h で、InAlAs が 1.2 m/h

である。成長温度は InAlAs からの In の再蒸発を考慮してすべて 500℃で成長

し、パイロメータによりモニタした。蒸発源には、In, Ga, Al, As4, Sb4の金属ソ

ースを用い、V 族のクラッキングは行っていない。V/III 比は GaAsSb 成長には

７を用い、また InAlAs 成長には 9 を用いた。GaAsSb 成長時と InAlAs 成長時

で As 圧が異なるが、２本の As セルを準備し、ヘテロ界面で As 分子線強度を

成長中断することなく変えている。得られた結晶の InP 基板との格子不整, a/a 

(a = aepi – asub) は X 線回折(X-ray Diffraction: 以下 XRD) により測定し、

GaAsSb, InAlAs それぞれ +1.8 x 10-3, -2.1 x 10-3 であった。PL 測定は 4.2K

の温度で行い、励起には波長 647.1 nm の Kr+ レーザを用いた。また、界面は 

(110)断面を TEM 観察により評価した。 

 (a), (b) ２つの試料から得られた 4.2K での PL スペクトルを図 2.4.3 (a), (b) 

に示す。形成した QW の数に対応して試料 (a) からは４つ発光が得られた。こ

れら発光は短波長側より、それぞれ 0.9 nm 厚さ, 1.8 nm 厚さ, 4.4 nm 厚さ, 10.3 

nm 厚さの GaAsSb-QW からの発光に対応している。同様に試料 (b) において

も形成した QW の数に対応して５つの発光が得られており、これらは短波長側
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より、0.6 nm 厚さ, 1.5 nm 厚さ, 2.9 nm 厚さ, 5.9 nm 厚さ, 100 nm 厚さの

GaAsSb-QW からの発光に対応している。QW の厚さに対応して発光ピークは

シフトしており、特に厚さ 0.6 nm (2 ML) の QW からの発光が明瞭に観測され

ていることは、大きな揺らぎのない比較的良好なヘテロ界面が形成されている

ことを示唆している。なお、GaAsSb のバルク特性確認のために形成した厚さ

100 nm の GaAsSb 層からは、波長 1.606 m (0.772 eV) に 9.8 meV の発光半

値幅 (FWHM)で、また条件確認用に成長した別試料の InAlAs (1 m 厚さ)から

は、波長 0.794 m (1.563 eV) に 19.8 meV の FWHM で、それぞれ PL 発光が

観測されている。 

 図 2.4.4 に PL 発光エネルギーの GaAsSb-QW 厚さ依存性を示す。２つの実

線は、GaAsSb/InAlAs ヘテロ構造の価電子帯の不連続, Ev, をパラメータに、

QW の基底準位間の遷移エネルギーを計算した値である。計算は 1 次元の有限

ポテンシャルモデルを用い、電子、正孔の有効質量には以下の値を用いた。

GaAsSb の電子および正孔の有効質量は、GaAs (0.067m0 (電子), 0.5m0(正孔))

と GaSb (0.043m0(電子), 0.5m0(正孔))のそれぞれの値を Vegard 則を仮定して

組成に応じて内挿して、0.055m0（電子）と 0.5m0（正孔）の値を用いた。また、

InAlAs の電子と正孔の有効質量には、Olego らの報告を基に 0.075m0（電子）

[2.4.4]を、また Wagner らの報告を基に 0.8m0（正孔）[2.4.5]を用いた。図に見

られるように得られた発光エネルギーは価電子帯の不連続, Evを 0.78 eV とし

た場合によく一致している。GaAsSb, InAlAs からはそれぞれ 0.772 eV (1.606 

m), 1.563 eV (0.794 m) に発光ピークが観測されている。これをバンド間遷

移による発光とすると、このヘテロ構造のバンド構造は、図 2.4.5 に示すように
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Type I 型のバンド構造となり、価電子帯の不連続, Evが 0.78 eV と正孔に対し

て大きな障壁を形成するのに対し、伝導帯の不連続, Ec, は 10 meV と電子に

対してはかなり小さな障壁になっていることを示している。 

 図 2.4.6 に GaAsSb QW から得られた PL 半値幅 (FWHM) の井戸幅依存性

を示す。破線は 100 nm の厚さの GaAsSb から得られた FWHM (9.8 meV) を

示している。また、実線は成長した GaAsSb QW の厚さに 1 分子層（1ML）の

厚さ揺らぎがある場合のエネルギー揺らぎ（E = (dE/dLz)Lz, Lz は 1ML の

厚さ, 0.3 nm）を計算した値を示している。井戸幅が狭い場合、発光スペクトル

の拡がりは、主に井戸の厚さ揺らぎに起因していることが知られている[2.4.6, 

7]。試料 (a), (b)の狭い井戸（< 3 nm）から得られた発光スペクトルの FWHM

は、上記計算値と非常によく一致しており、井戸幅の揺らぎは１ML 程度とこれ

までの InGaAs/InAlAs QW と同等のヘテロ界面 [2.4.8] が形成できていること

を示している。なお、井戸幅が広い領域での FWHM の拡がりは、GaAsSb 混晶

の組成揺らぎ等によると考えらえる。 

 図 2.4.7 に、試料 (b) の (110) 断面の TEM 像を示す。設計した厚さにほぼ一

致した平坦性良い GaAsSb のコントラストが明瞭に観察されており、

GaAsSb/InAlAs QW 構造が良好に形成できていることがわかる。また、0.6 nm 

(2ML)といった薄い GaAsSb 層からもその構造形成を示す明瞭なコントラスト
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が観測されており、数分子層に及ぶような大きな乱れがないことがわかる。図

2.4.8 に、5.9 nm 厚さの GaAsSb QW 構造の TEM 高倍像を示す。下側の

GaAsSb/InAlAs 界面は TEM 試料作製時の損傷によりコントラストが不鮮明で
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あるが、上側の InAlAs/GaAsSb 界面は 1 ML 程度の揺らぎの平坦性の良いコン

トラストとなっている。井戸幅の厚さ揺らぎは、先に示した PL での評価に一致

して概ね 1 ML 程度と考えられる。 

以上、InP に格子整合した GaAsSb/InAlAs QW を MBE により成長し、その

バンド構造と界面の平坦性（井戸の厚さ揺らぎ）をPL とTEM により評価した。

価電子帯の不連続, Ev, 及び伝導帯の不連続, Ec は、それぞれ 0.78 eV,  0.01 

eV であり、価電子帯側のみに大きなポテンシャル障壁をもつ Type I 構造にな

ることを確認した。また、その界面での揺らぎはこれまでの InGaAs/InAlAs ヘ

テロ構造と同じく、1 ML 程度であることを確認した。 

 

２－５ InGaAs/AlAsSb ヘテロ構造の作製 

本 節 で は 、 InP に 格 子 整 合 し た

InGaAs/AlAsSb 量子井戸 (QW) 構造を

MBE により作製し、AlAsSb のバンドギ

ャプを評価するとともにこのヘテロ構造

のバンド不連続を評価した結果 [2.5.1] 

について示す。AlAsSb の点での直接遷

移バンドギャップは、電気反射率測定 

(Electoro-reflectance: 以下 ER)により評

価し、120K において 2.45 ± 0.03 eV の値

を得た。また、InGaAs/AlAsSb QW 構造

からの PL 発光エネルギーの井戸幅依存

性より、このヘテロ接合が Type II 

(staggered) 型のバンド構造となり、伝導
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帯帯、価電子帯の不連続 (EC, EV) がそれぞれ 1.74 ± 0.04 eV、0.07 ± 0.02 eV

になることを明らかにした。また、InGaAs/AlAsSb QW 構造の断面の TEM 観

察より、このヘテロ界面が分子層レベルで平坦に形成できていること確認した。

さらに、このヘテロ構造を用いて二重障壁構造の AlAsSb/InGaAs/AlAsSb 共鳴

トンネルバリア (Resonant Tunneling Barrier: 以下 RTB) を作製し、負性抵抗

のピーク電流とバレー電流の比（Jp/Jv）が 300K で 15 に達する高い値を得た 

[2.5.2]。 

InGaAs/AlAsSb QW は、InP 基板の (001) 面上に MBE により成長した。ソ

ース材料には Ga, In, Al, As, Sb の金属ソースを用い、V 族分子線はクラッキン

グせず As4, Sb4分子線を照射している。AlAs1-xSbxの Sb 組成, x は、2.3 節で示

した GaAs1-xSbx の場合と同様に Sb4 に対する Al の分子線強度比により制御し

た。図 2.5.1 に AlAs1-ySby の Sb 組成, x と Al に対する Sb4 の分子線強度比 

(Sb4/Al) との関係を示す。Sb 組成は Sb4/Al 分子線強度比に対して直線的に大き

くなっている。成長温度は InGaAs からの In の再蒸発を考慮してすべて 500℃

で成長し、パイロメータによりモニタした。成長速度は、InGaAs が 0.7 m/h、

AlAsSb が 0.7 m/h とした。それぞれの混晶の InP との格子不整 (a/a) は、

XRDにより評価し、InGaAs, AlAsSbはそれぞれ-5.0 x10-4, -7.5 x10-4であった。

なお、図 2.5.1 の挿入図に示すように、AlAsSb 混晶の XRD ロッキングカーブ

の半値幅は 37s であった。InGaAs の半値幅 (30s)あり、非混和性に伴う組成揺

らぎは少ないものと考えられる。 

図 2.5.2 に 120K で測定した AlAsSb の ER スペクトル（実線）を示す。試料

は、InP基板上にAlAsSbを約1mの厚さ成長し、酸化防止のため表面に InGaAs
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を 5 nm 成長ている。測定には電界変調に電子線を用いる EBER 法 [2.5.3]を用

いた。２つの吸収変調が観測されている。低エネルギー側は InP のバンドギャ

プに対応した吸収変調であり、また高エネルギー側は AlAsSb の点における直

接遷移バンドギャップに対応した変調である。破線で示すように得られたスペ

クトルの理論曲線への最小自乗近似によるフィッティングにより、InP のバン

ドギャプとして 1.39 eV、また AlAsSb の直接遷移バンドギャプとして 2.45 eV

が得られた。得られた InP のバンドギャップ値 (1.39 eV) は、以下に示す

Varshni のバンドギャップの温度依存性を示す式 [2.5.4] により算出される値：

1.402 eV (120K)とほぼ一致している。また、AlAsSb においては得られた値:2.45 

eV は、以下に示す Vechen の非線形性を考慮した式により算出される値：2.47 

eV (120K) にほぼ一致している。 

InP バンドギャップの温度依存性 (Varshni の式) [2.5.5]: 

  Eg(T) = Eg(0) – T2/(+T) 

ここで、Eg(0)は絶対 0 度での InP のバンドギャップで、1.421 eV を用いた。

また、は InP の温度係数および特性温度で、それぞれ 3.63 x 10-4, 162 [2.5.4, 

5, 6]を用いた。 

AlAsSb 混晶のバンドギャップの組成依存性 (Vechen の式) [2.5.7]: 

 Eg


AlAsSb（y） = yEg


AlSb + (1-y)Eg


AlAs + y(y-1)CAlAsSb 

 ここで、Eg


AlAsSb, Eg


AlSb, Eg


AlAs は、それぞれ AlAsSb 混晶, AlSb, AlAs の

点での直接遷移バンドギャップで、120K での温度を考慮して、Eg


AlSb に 2.37 

eV、Eg


AlAs に 3.01 eV を用いた(AlSb, AlAs の 300K でのバンドギャップは、そ

れぞれ 2.30 eV, 2.95 eV, また温

度係数、特性温度は AlSb で

4.97, 213 を用い、AlAs で 6.0, 

408 を用いて[2.5.6] Varshni の

式により算出した)。また CAlAsSb

は AlAsSb の bowing パラメー

タで、1.06 [2.5.8]を用いた。な

お、AlAs(1-y)Sby の InP に格子

整合した組成は、Vegard 則を仮

定して  y = 0.44 とした。図 

2.5.3 に上式により算出される

AlAsSb 混晶のバンドギャップ

の組成変化と EBER により測定

した値を示す。上記パラメータを

用いて算出される値にほぼ一致
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した測定値が得られている。 

 次に InGaAs/AlAsSb ヘテロ構造について示す。図 2.5.4 に 4.1 nm 厚さの

InGaAs を AlAsSb で挟んだ構造の (100) 断面の TEM 高分解能像を示す。基

板は図中下側にあり、成長は上に向かって行っている。図に見られるように組成

コントラストが明瞭に現れており、ヘテロ界面が鮮明に観察できる。数分子層に

及ぶような大きな乱れはなく、平坦的な良好なヘテロ界面が形成されている。特

に AlAsSb/InGaAs から成る上側の界面は直線的で、1 ML 程度の揺らぎしか観

察されていない。一方、InGaAs/AlAsSb から成る下側の界面では、上側界面に

比べ凹凸の度合いがやや増しており、Sb 原子の拡散などを伴った界面揺らぎが

生じているものと推察される。 

 図 2.5.5 に成長した InGaAs/AlAsSb QW 構造と 4.2K での PL 測定により得

られたスペクトルを示す。試料は InGaAs 井戸幅を 2.1 nm から 20 nm まで変

えて、(a), (c), (e)の３種類の試料を作製している。試料 (a) は、600 nm 厚さの

InGaAs をバッファ層に用い、井戸幅が 2.1 nm, 4.1 nm, 5.9  nm の３つの

InGaAs QW を 50 nm 厚さの AlAsSb 層を介して積層している。この試料から

得られた PL スペクトルは (b) に示すように、４つの発光が観測されている。

発光ピーク波長 (発光エネルギー)は、1.008 m (1.230 eV), 1.272 m (0.975 eV), 

1.424 m (0.871 eV), 及び 1.553 m (0.798 eV)であり、短波長側の発光よりそ

れぞれ 2.1 nm 厚さの InGaAs QW, 4.1 nm 厚さの InGaAs QW, 5.9 nm 厚さの

InGaAs QW 及び InGaAs バッファ層のからの発光に対応している。また試料 

(c) 及び (e)は、それぞれ 10 nm 厚さの InGaAs QW と 20 nm 厚さの InGaAs 

QW を 600 nm 厚さの InAlAs バッファ層を用いて成長している。(d), (f) に見

られるように、10 nm 厚さの QW からは 1.570 m (０.790 eV)に、また 20 nm
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厚さの QW からは 1.636 m (0.758 eV)に発光ピークが観測されている。一方、

試料(a) の InGaAs バッファ層からは 1.553 m (0.798 eV)に発光ピーク観察さ

れ、また 1 m 厚さのモニタ用に別途成長した InGaAs 混晶（単膜）からは (f) 

の挿入図に示すように 1.552 m (0.799 eV) にシャープな発光ピークが観測さ

れている。これに対し、試料 (e) の 20 nm 厚さの InGaAs QW からの発光は、

1.636 m (0.758 eV) は、InGaAs 混晶の発光より低いエネルギーでの発光とな

っている。このことは、(f) の挿入図に示すように InGaAs/AlAsSb ヘテロ構造

が、Type II 型 (staggered) のバンド構造になっていることを示している。 

 図 2. 5.6 に先に示した InGaAs/AlAsSb QW 試料(a), (c), (e) から得られた PL

ピークエネルギーの井戸幅依存性を示す。実線は、InGaAs QW の伝導帯の基底

準位と AlAsSb の価電子帯上端の間での遷移エネルギーを伝導帯の不連続値, 

Ec をパラメータに計算した値である。計算には有効質量近似を用い、伝導帯側

での非放物線性 (nonparabolicity)を考慮した。InGaAs 中の電子の有効質量は 
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0.040m0 [2.5.9] を、また AlAsSb には 0.125m0 を用いた。この値は、点での

AlAs の有効質量 (0.15m0）と AlSb 中での有効質量 (0.12m0)において、Vegard

を仮定して組成比に対応したバンドギャップを基に算出した。同図に示される

ように、得られた値は、伝導帯の不連続, Ec を 1.74 eV として計算した値によ

く一致している。1 m 厚さの InGaAs 混晶からは 4.2Ｋにおいて、0.799 eV に

発光ピークが観測されている。また、AlAsSb では、120K での EBER 測定によ

り、直接遷移バンドギャップとし

て 2.45 eV が得られている。バン

ドギャップの温度依存性を考慮

すると (AlAs, AlSb の温度係数、

特性温度を基に Vegard 則を仮定

して AlAsSb の値を算出、これを

を用いて Varshni の式により 4.2

Ｋでのバンドギャップを算出 ) 

4.2K においては 2.47 eV となる。

これらの値を用いるとこのヘテ

ロ構造のバンド構造は、図 2.5.7

に示すように伝導帯の不連続 , 

EC が 1.74 eV、価電子帯の不連

続, Ev が 0.07 eV の Type II 型 

(staggered)のバンド構造となる。 
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 上に示した伝導帯側に大きな障壁をもつこの InGaAs/AlAsSb ヘテロ構造を

用いて共鳴トンネルバリア構造 (Resonant Tunneling Barrier: RTB)を作製し、

その最も重要な特性となる負性抵抗のピーク電流とバレー電流の比（Jp/Jv）を

評価した。図 2.5.8 (a) に RTB 構造のバンドダイアグラムを示す。 RTB 構造

は、厚さ 4.4 nm の InGaAs 層 を 2.9 nm の２つの AlAsSb バリア層で挟んだ構

造である。(001) InP 基板上に成長温度 500℃にて成長している。上端と下端に

は Si ドープによる n-InGaAs のコンタク層を介して Cr/Au 電極をノンアロイで

形成している。同図 (b) に 300K で得られた I-V 特性を示す。負性抵抗のピー

ク電流密度/バレー電流密度の比 (Jp/Jv 比) は 15 と非常に高い値が得られた。

これまで格子整合した材料系では、Jp/Jv が 300K で 10 を超える報告はない。

また、この値は、これまで最高であった歪系 InGaAs/AlAs [2.5.10]と同等の値で

あり、RTB 材料としての有効性を示す結果である。最近、RTB を用いたテラヘ

ルツ発振器が報告されている。この材料により更なる性能向上が期待される。 

 以上、InP に格子整合した InGaAs/InAlAs QW 構造を作製し、AlAsSb のバ

ンドギャプを測定するとともに InGaAs/AlAsSb ヘテロ構造のバンド構造を評

価した。AlAsSb の点での直接遷移バンドギャップは ER 測定により、120K に

おいて 2.45 eV であることを明らかにした。また、InGaAs/AlAsSb QW からの

PL ピークエネルギーの井戸幅依存性より、このヘテロ構造が Type II 型 

(staggered) のバンド構造となり、伝導帯、価電子帯の不連続 (EC, EV) がそ

れぞれ 1.74 eV、0.07 eV と伝導帯側のみ高い障壁を持つことを明らかにした。

また、InGaAs/AlAsSb QW の断面の高分解能 TEM 観察より、分子層レベルで

平坦な界面が形成できていることを確認した。さらに、AlAsSb (2.9 nm)/InGaAs 

(4.4 nm)/AlAsSb (2.9 nm)からなる RTB 構造を作製し、300K での負性抵抗に
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おいて Jp/Jv が 15 に達する高い値を得た。これは格子整合系では最も高い値で

あり、RTB 材料としての有効性を示した。 

 

２－６ まとめ 

本章では、デバイスへの応用上重要な InP に格子整合した混晶に注目し、代

表的な InGaAs/InAlAs ヘテロ構造に加え、新たに MBE 法を用いて GaAsSb

混晶と AlAsSb 混晶の成長技術を開発し、これらを用いたヘテロ構造の形成と

バンド不連続について示した。 

2-2 節では、InGaAs/InAlAs ヘテロ構造に関して、選択ドープ構造を MBE

により成長し、HEMT 応用において重要な指標である 2DEG 特性について、

理論計算および実験により検討した。InGaAs/N-InAlAs 選択ドープ構造では、

これまでの GaAs/N-AlGaAs 選択ドープ構造に比べて、伝導帯の不連続が大き

くなり約４倍も高い 2DEG 濃度が形成できることを示した。また、2DEG 濃度

の増加に対する移動度の低下が少なく、特に室温領域では高い移動度を保った

まま 2DEG 濃度を高くできることを実験的に示し、この材料系を用いた選択ド

ープ構造の優位性を明らかにした。 

2-3 節では、InP に格子整合した GaAsSb の MBE 成長とその結晶特性につい

て示した。GaAs1-xSbx混晶や AlAs1-xSbx混晶の組成, x は、III 族 (Ga, Al) の分

子線強度(JGa, JAl) に対する V 族である Sb の分子強度 (JSb4) の比 (JSb4/JGa, 

JSb4/JAl) により制御でき、混和性ギャップ内にある InP に格子整合する組成域

も制御可能であることを示した。また、GaAsSb 混晶の結晶特性について、ノン

ドープで N 型となり残留キャリア濃度 1015 cm-3オーダーであること、低温での

PL 半値幅が 7.2 meV と混晶揺らぎの少ない結晶が形成できることを示した。

さらに、N 型ドーパントとして用いられる Si が GaAsSb 混晶では両極性とな

り、これが成長温度で制御できることを示した。 

2-4 節では、GaAsSb/InAlAs ヘテロ構造について示した。GaAsSb/InAlAs 量

子井戸（Quantum Well: 以下 QW）構造を MBE により成長し、PL 発光エネ

ルギーの井戸幅依存性より、このヘテロ構造が Type I 型であり、伝導帯の不連

続 (Ec)、価電子帯の不連続 (Ev) がそれぞれ 0.01 eV, 0.78 eV となり、価電子

帯側のみに大きな障壁をもつ構造になっていることを示した。また、ヘテロ界面

の揺らぎを PL の発光半値幅、および断面の TEM 観察により評価し、界面揺ら

ぎがこれまでの GaAs/AlGaAs や InGaAs/InAlAs ヘテロ構造と同程度に平坦性

のいい界面が形成できていることを示した。 

2-5 節では InGaAs/AlAsSb ヘテロ構造について示した。 InGaAs/InAlAs QW

構造を作製し、AlAsSb のバンドギャプを測定するとともに InGaAs/AlAsSb ヘ
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テロ構造のバンド構造を評価した。AlAsSb の点での直接遷移バンドギャップ

は ER 測定により、120K において 2.45 eV であることを明らかにした。また、

InGaAs/AlAsSb QW からの PL ピークエネルギーの井戸幅依存性より、このヘ

テロ構造が Type II 型 (staggered) のバンド構造となり、伝導帯、価電子帯の

不連続 (EC, EV) がそれぞれ 1.74 eV、0.07 eV と伝導帯側のみに高い障壁を

持つことを示した。また、InGaAs/AlAsSb QW の断面の高分解能 TEM 観察よ

り、分子層レベルで平坦な界面が形成できていることを確認した。さらに、

AlAsSb (2.9 nm)/InGaAs (4.4 nm)/AlAsSb (2.9 nm)からなる RTB 構造を作製

し、300K での負性抵抗において Jp/Jvが 15 に達する高い値を得た。これは格子

整合系では最も高い値であり、RTB 材料としての有効性を示した。 

本章にて明らかにした InP に格子整合した InGaAs, InAlAs, GaAsSb, 

AlAsSb の混晶のバンドダイアグラムを図 2.6.1 にまとめて示す。 
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第３章 InP 基板上の混晶半導体の規則化～原子配置制御

と物性評価 

３－１ はじめに 

 前章において、InGa(Al)As 混晶や Ga(Al)AsSb 混晶など InP 基板に格子整合

した混晶を用いることにより、Type II 型のバンド構造の他、伝導帯あるいは価

電子帯のみに大きな障壁を形成するなど多様なバンド構造が形成できることを

示した。こうした混晶のエネルギーバンド構造やキャリアの輸送特性などは、混

晶の平均組成のみにより一意に決まるのではなく、構成原子の配置や配列など

混晶の微細な構造により変化する。特に、構成原子がその副格子中で規則的に配

列した規則混晶（ordered alloy）においては、平均組成のみを制御して成長した

混晶（random alloy）とは異なる物性を示すことが実験、理論の双方において報

告されている。理論的な検討においては、構成原子の規則的な配列により、原子

間のボンド長と角度が変化し、それに伴う電子構造の変調により、バンドギャッ

プが変化するとされている[3.1.1-3]。実験的にも、GaAs の (001) 面上に単分子

層ごとに交互に積層した (GaAs)1(AlAs)1 単分子層超格子（ Mono-layer 

superlattice: 以下 MSL）において、平均組成が同じ通常の Al0.5Ga0.5As 混晶に

比べ大きなエネルギーギャップになることが報告されている[3.1.4-6]。また、格

子不整合のある InAs と GaAs を単分子層ごとに交互に積層した(InAs)1(GaAs)1 

MSL [3.1.7-9]や GaAs と GaP を交互に積層した (GaAs)1(GaP)1 MSL [3.1.10]

においても、同じ平均組成を有する通常の混晶 (random alloy)に比べエネルギ

ーギャップが小さくなることが報告されている。また、高速デバイスへの応用上

重要となる電子の移動度に関しても、構成原子が副格子中で規則的に配列した

規則混晶においては、原子配置の不規則性に伴う合金散乱が抑制され、高い電子

移動度が得られることが予測されている。Yao は、通常の In0.5Ga0.5As 混晶中で

は、光学フォノン散乱とイオン化不純物散乱の他に合金散乱 [3.1.12-14] があり、

特に 100K 以下での電子移動度この合金散乱により支配されている。In と Ga

が規則的に配置した(InAs)1(GaAs)1 MSL では、この合金散乱が抑制され、通常

の In0.5Ga0.5As 混晶に比べ１桁程度高い電子移動度になるとしている [3.1.11]。

同様に選択ドープ構造の２次元電子ガス（Two Dimensional Electron Gas（以

下 2DEG））移動度についても検討されている[3.1.15-17]。Walukiewicz らは、

InGaAs 混晶を電子走行層とする InGaAs/N-InAlAs 選択ドープ (Selectively 

doped 以下 SD) 構造の 2DEG の散乱移動度を示し、低温領域での移動度は、

合金散乱が支配的であり、この合金散乱の抑制により低温域での移動度が大幅
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に改善できることを示している[3.1.16]。Takeda らも同様に理論検討を基に、

(InAs)1(GaAs)1 MSL を電子走行層とする SD 構造の 2DEG 移動度を示し、 

(InAs)1(GaAs)1 MSL の規則的な原子配置により合金散乱が抑制され、低温領域

(4.2K) において、通常の InGaAs/N-InAlAs SD 構造に比べて１桁程度高い移動

度となることを示されている [3.1.17]。 

こうした規則混晶の形成方法として、これまで、分子線結晶成長法（Molecular 

Beam Epitaxy: 以下 MBE）や有機金属化学気相成長法  (Metal-Organic 

Chemical Vapor Deposition: 以下 MOCVD)により、単分子層相当量を交互に基

板面へ供給することによる形成が試みられてきた[3.1.7-9, 18-21]。得られた結晶

の X 線 回 折  (X-Ray Diffraction: 以 下 XRD) や 透 過 型 電 子 線 回 折 

(Transmission Electron Diffraction: 以下 TED) では、構造形成を示す結晶回

折像が得られ、部分的な形成は確認されているものの、予測されているような電

子移動度の増大についてはこれまでに報告されていない。 

一方、金属合金においては、特定条件下で構成原子が規則的に配列する規則構

造形成（以下、規則化）が知られている[3.1.22]。本章の対象となる III-V 族化

合物半導体と同じ面心立方格子（Face-Centered Cubic: 以下 FCC）の２元合金

において、図 3.1.1 に示すような CuAu-I 型、CuPt 型、および Chalcopylite 型

などの規則構造が確認されており、通常の合金 (random alloy)とは異なる電気

抵抗や比熱など、物性変化も確認されている。III-V 族化合物半導体混晶におい

ても、これまでに InGaAs 混晶や InGaP 混晶などで、同様の規則構造が TEM

観察などにより確認されてきている。表 3.1.1 に、III-V 族化合物半導体混晶中

に確認された規則構造と成長方法をまとめて示す [3.1.23-41]。こうした規則化

は多くの場合、成長層全体に一様に拡がっているのではなく局所的に留まって

おり、その程度は成長方法や成長温度、V/III 比などの成長条件に強く依存する

傾向が見られている。特に、GaAs基板上にMOCVD 法を用いて成長した InGaP
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混晶においては、規則化によるバンドギャップ変調が複数報告されており

[3.1.24, 26, 28, 29]、結晶学的な興味だけでなく応用的な観点においても興味深

い。こうした規則化のメカニズムを解明し、規則化の度合いを高めることにより、

予測されているような高い移動度など通常混晶とは大きく異なる物性が実現で

きる可能性がある。 

そこで本章では、高速素子、光素子材料として重要な InP に格子整合した

InGaAs 規則混晶の形成について、(1) 特定条件下で自己形成的に起こる規則化

について検討した結果を述べる。また、(2) 人為的に制御した形成手法の検討と

して、微傾斜基板上に形成される表面ステップを利用して、ステップ端を基点に

供給原子を配列させる規則混晶形成について検討した結果を述べる。 

特定条件下で起こる InGaAs の規則化として、 (110) InP 基板上に形成され

る CuAu-I 型の規則構造に注目した。この構造は、(001) 面上に成長した

(InAs)1(GaAs)1 MSL と同じ原子配置となる。3-2 節では、(110) InP 基板上へ

の InGaAs 混晶の MBE 成長について述べ、成長した InGaAs 混晶中に形成さ

れる規則構造を TEM 観察、XRD 測定により評価し、その基本的な構造と形態

を明らかにする[3.1.42-45]。3-3 節ではこの規則化と MBE 成長条件との関係を

実験的に示す。また、3-4 節では成長条件により変化する表面のステップ構造を

反射型高速電子線回折 (Refrection High Energy Electron Diffraction: 以下

RHEED)および原子間力顕微鏡 (Atomic Force Microscopy: 以下 AFM)により

評価し[3.1.46]、これら表面ステップ構造と規則化との関係を示す。3-5 節では、

これら結果を基に規則化のメカニズムについて考察する [3.1.47]。3-6 節では規

則化した InGaAs 混晶を電子走行層に用いた InGaAs/N-InAlAs SD 構造を形成

し、通常の InGaAs 混晶に比べ 1.6 倍も高い 2DEG 移動度が得られることを示
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す[3.1.43, 44]。また、3-7 節では InAs と GaAs を単分子層ごとに交互に成長す

る人為的な形成手法の検討として、(110) 面上に形成される表面ステップ構造と

ステップが等間隔に配列したステップオーダリングについて示し、ステップ端

を基点に成長するステップフロー成長を利用した規則混晶の形成について示す。

TEM 観察、XRD 測定によりステップを基点に横方向に周期的な変調構造を有

する MSL の構造形成を明らかにする[3.1.48]。さらに、3-8 節ではこの規則混晶

の 2DEG 移動度について示し、形成手法としての有効性を示す[3.1.48]。最後に

3-9 節では本章で得られた結果を要約して示す。 

 

３－２ (110) InP 基板上に成長した InGaAs 混晶の規則化 

(1)  (110) InP 基板上への InGaAs 混晶の MBE 成長 

(110) InP 基板上に MBE 成長した InGaAs 混晶中に、(001) 面上に成長した

(InAs)1(GaAs)1 MSL と同じ原子配置となる CuAu-I 型の規則構造が確認され

ている[3.2.1]。しかし、規則化のメカニズムや規則化と成長条件との関係につい

ては、ほとんど明らかにされていない。また、(110) 基板上への成長においては、

異常成長による特異なファセット形成や[3.2.2-6]や多段の巨大ステップの形成

[3.2.7, 8]などにより平坦に成長しにくいことも報告されている。そこで、(110) 

面上への MBE 成長について、まず初期的な検討を行った[3.2.9, 10]。 

図 3.2.1 は、(110) InP 基板上に成長した InGaAs 混晶 (厚さ：1.5 m) の光

学顕微鏡像である。成長温度は 440℃、V/III 比は 60 で成長している。基板に

は、 (110) 面から (a) [00-1] 方向へ 0.5°傾斜、(b) [00-1]方向へ 3°傾斜、(c)  

[001] 方向へ 3°傾斜させた基板を１つの基板ホルダにセットし、同時に成長し

ている。成長表面のモホロジは、基板面の傾斜方位と傾斜角により大きく変化し

ている。基板の傾斜角が小さい場合、図 3.2.1. (a) に示すように凹凸のあるラフ
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な表面になる。凸部の形状は、[001] 方向に向く二等辺三角形を底面とした錘状

の形状であり、特定のファセットが形成されていると思われる。図 3.2.2. (a) は、

InGaAs 混晶を (110) 面から [00-1] 方向へ 0.5°傾斜させた基板上に成長して

いる際の RHEED 像である。電子線は、[-110] 方向から入射させて観測してい

る。図 3.2.2. (b) に模式的に示すように、[111] 方向に伸びるストリークが得ら

れており、(111) 面からなる微小なファセットが形成されていることを示してい

る。同様のファセット形成は、(110) GaAs 基板上への GaAs や AlGaAs 成長に

おいても報告されており[3.2.2-6]、(110) 面上への成長において現れる特有のフ

ァセットと考えられる。一方、基板面の傾斜方向を[00-1] 方向に、傾斜角を大き

く（3°以上に）することにより、(111) 面からなる特有のファセット形成は抑

制される傾向にある。図 3.2.1. (b) は、[00-1] 方向に 3°傾斜させた基板上に成

長した場合の表面モホロジである。同図 (a) に見られたようなファセットの形

成は抑制され、(001) 基板面上への成長と同じような平坦性の良い表面形状が得

られている。これに対し、基板の傾斜方向を [001] 方向にした場合、傾斜角を

大きく（3°以上に）しても同図 (c) に見られるように平坦性の良い表面は得ら

れなかった。基板面を (110) 面から [00-1] 方向に傾斜させることにより現れ

る表面ステップの種類（III 族終端：[001]方向への傾斜基板、V 族終端：[00-1]

方向への傾斜基板）とそのステップ密度が異常なファセット形成の原因になっ

ていると考えられる。 

以下では、異常なファセット形成が起きにくい (110) 面から [00-1] 方向へ

傾斜させた基板上に成長した InGaAs 混晶の規則化について評価した結果を述

べる。 

 

(2)  (110) InP 基板上に MBE 成長した InGaAs 混晶の規則構造 

 (110) InP 基板上に成長した InGaAs 混晶中に形成される規則構造を TEM 観
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察により調べた[3.2.9-11]。InGaAs 混晶の成長は、異常成長が起こりにくい 

(110) 面から [00-1] 方向に傾斜させた InP 基板を用い、通常の MBE 法により

行った。 

 図 3.2.3. (a) - (c) は、(110) 面から [00-1] 方向に 5°傾斜させた基板上に成

長した InGaAs混晶の (a) (110 ) 平面試料、(b) (-110) 断面試料 および (c) (001) 

断面試料から得られた TED 像である。いずれの TED 像からも 220, 111, 002

等の基本回折に加え、通常混晶では禁制となる 001, 110, 112 等に回折スポット

が現れ、「超構造」が形成されていることを示している。観測されている超構造

の形成を示す回折スポット（以下 超構造スポット）のミラー指数 (h, k, l) は、

いずれも（奇数，奇数，偶数）または（偶数，偶数，奇数）であり、各ユニット

セルにおいて、GaAs が優先的に (0, 0, 0) と (1/2, 1/2, 0) のサイトを、また InAs

が (1/2, 0, 1/2) と (0, 1/2, 1/2)のサイトを占める CuAu-I 型の規則構造に対応し

ている[3.2.12, 13]。完全に規則化した場合には、図 3.2.4 に示すように [110] 
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方向と [-110] 方向に InAs 面と GaAs 面が交互に並び、また [001] 方向には 

In 面－As 面－Ga 面－As 面が単原子層ごとに交互に配列する構造となり、(001) 

基板上に成長した(InAs)1(GaAs)1 MSL と同じ原子配列となる。 

 図 3.2.5 は (-110) 断面の高分解能（High Resolution: 以下 HR）TEM 像で

ある。X1 – X3 および Y1 – Y3 の矢印で示すように明るい輝点列 (格子点)とや

や暗い輝点列からなる 002 および 220 格子縞が明瞭にみられ、図 3.2.4 に示す

CuAu-I 型の規則構造が形成されていることを示している。ただし、こうした格

子縞が明瞭に観察できる領域は部分的であり、規則化した領域と規則化してい

ない領域が混在している。また、図 3.2.5 に“APB” で示した線は、明るい輝点

列とやや暗い輝点列が反転している境界を示したもので、Kuan らが報告してい

る位相反転境界 (Anti-Phase Boundary: 以下APB [3.2.12, 13]) と考えられる。

なお、HR-TEM 像の輝点について、最適焦点条件下で、試料厚さ (8 nm - 25 nm

の範囲) 依存性についてマルチスライス法によりシミュレーションしたところ、

上記範囲において、In-As 原子対の方が Ga-As 原子対よりも明るい輝点として

現れることがわかっている[3.2.14]。したがって、図 3.2.5 の“APB” は、InAs

層が２層積層した構造に対応している。 

 次に、どの程度の領域で規則化しているかを調べるため、低倍率での暗視野

（Dark Field: 以下 DF）像の観察を行った。DF の観察には、110 超構造スポ
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ットを用いて結像させている。したがって、規則化した領域は明るいコントラス

トで現れ、規則化していない領域は暗いコントラストで現れることになる。図 

3.2.6 に、(a) (110) 断面 と (b) (001) 断面の TEM-DF 像を示す。いずれの像に

おいても薄層状の明るい領域と暗い領域が観察されており、規則化が結晶全体

に均一に起こっているのではなく、薄層状の領域（ドメイン）を形成しているこ

とがわかる。図 3.2.7 に上記 TEM-DF 像から推測される構造を模式的に示す。

規則化した薄層状のドメインは、(110) 面に平行ではなく、基板の傾斜方向（[00-

1]方向）と反対の方向（[001]方向）に僅かに（1 – 2˚）上方に傾いている。また、

ドメイン形状は、厚さが 10 nm 程度あり、面内での拡がりは数 100 nm を超え
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ているように観測される。なお、図 3.2.6. (b) の (001)断面像において、薄層状

ドメインの厚さが (110) 断面において観察されるドメインの厚さより薄く観察

されるのは、薄層状ドメインが [001] 方向に傾いており、そのため (001) 方向

から観察した場合（(001) プロジェクションにおいて）、規則化した ordered 領

域と秩序化していない disordered 領域とが重なって観測されるためと考えられ

る。 

 

３－３ 成長条件による規則化の変化 

 前節で示した規則化が、成長条件によりどう変化するかを調べることは、規則

化のメカニズムを解明し、規則化の度合いをより高めるために重要である。ここ

では規則化と MBE 成長条件、特に成長温度と基板の傾斜角をパラメータに調

べた結果について述べる。 

(1) 成長温度による規則化の変化 

成長温度の規則化に与える影響を調べるため、異なる温度で成長した InGaAs

の規則化の度合いを TEM および TED により評価した [3.3.1, 2]。基板には 

(110) 面から [00-1]方向へ 5°傾斜させた InP 基板を用いた。V 族ビーム強度

と III 族ビーム強度の比（V/III 比）は約 60 一定とし、成長温度を 360℃から

450℃まで変えて InGaAs 混晶を成長した。成長した表面モホロジはいずれも平

坦性のよい表面が得られ、図 3.2.1. (a), (c) のような異常なファセット形成はほ

とんど確認されていない。 

図 3.3.1. (a) - (d) に、成長温度を変えて成長した InGaAs 混晶から得られた 

(110) 平面試料の TED 像を示す。この試料作製においては、成長膜厚を一定と

し、基板を選択エッチングにより作製している。そのため、規則化の度合いは、

直接的に超構造スポットの強度に反映されている。規則化の度合いを示す超構

造スポット強度は、(a) 360℃で成長した試料で極めて微弱であるが、成長温度

を高めるにしたがい強くなり、(d) 450℃で成長した試料で最も強くなっている。

上記の成長温度範囲においては、成長温度が高くなるにしたがい、規則化の度合

いが大きくなることを示している。図 3.3.2 は、3°傾斜させた基板上に V/III

比を約 45 として成長温度を 380℃から 495℃まで変えて成長した InGaAs 混晶

から得られた XRD の強度曲線（ロッキングカーブ）である。測定は、110 超構

造回折点の近傍を - 2 スキャンしている。110 超構造回折の強度は、成長温度

が 450℃以下では、上記結果と同じく成長温度を高くするにしたがい強くなる

が、さらに高温側（450℃以上の領域）では弱くなっている。表面モホロジはい

ずれも良好であり、異常なファセット形成や As 不足などによる結晶そのものの

劣化はないものと考えられる。規則化に適する成長温度があることを示してい
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る。同様の成長温度に対する規則化の変化は、(001) GaAs 基板上に成長した

InGaP 混晶 [3.3.3-5] や (001) InP 基板上に成長した InAlAs 混晶 [3.3.6] の

規則化においても報告されており、これらは成長温度によって変化する表面の

再配列構造との関係を指摘している。本実験での InP (110)基板上の InGaAs 混

晶中に形成される CuAu-I 型の規則化においても、基板表面に被着した原子の

表面移動度、およびこれに関係して形成される成長表面の構造が規則化に影響

しているものと考えられる。 
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(2) 基板の傾斜角による規則化の変化 

(001) GaAs 上に成長した InGaP 混晶中に形成される CuPt 型の規則化にお

いては、基板の傾斜角の違いにより、規則化の度合や規則化した領域（ドメイン）

の形状が変化することが報告されている [3.3.7, 8]。そこで、傾斜角の異なる

(110) InP 基板上に InGaAs 混晶を成長し、規則化の度合について TED および

TEM 観察により評価した [3.3.2]。 

図 3.3.3 (a) - (d) は、傾斜角が異なる基板上に成長した InGaAs 混晶から得

られた (-110) 断面の TED 像である。基板の傾斜角は 3°から 10°の範囲で変

えた。成長温度、V/III 比は、異常なファセット形成が起こらない条件とし、そ

れぞれ 410℃および 60 を用いた。１つの基板ホルダに傾斜角の異なる基板をセ

ットし、同時に成長を行っている。002, 111, 220 等の基本回折スポットの強度

に対する、110, 001, 221 等の超構造回折の強度は、3°と 5°傾斜させた基板上

に成長した試料で最も強く、基板の傾斜角が大きい（8°および 10°）基板上に

成長した試料では弱くなっている。また、8°および 10°傾斜させた基板上の試

料では、超構造回折のスポット形状が成長方向に伸びており、規則化したドメイ

ンの形状が薄層化していることを示している。図 3.3.4. (a) - (d) は、超構造ス

ポットを用いて結像させた (-110) 断面の TEM -DF 像である。規則化したドメ

インを示す明るいコントラストは、基板の傾斜角が大きくなるにしたがって薄

くなるとともに、横への拡がりも狭くなる傾向にある。また規則化したドメイン

の占有率も基板の傾斜角を大きくするにしたがって小さくなっているように見

える。基板の傾斜角を変えることにより変化する表面のステップ密度とその構

造が規則化に関係しているものと考えられる。 
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一方、(001) GaAs 基板上に成長した InGaP 混晶の CuPt 型の規則化において

は、基板の傾斜角を大きくすることにより、ドメインの生成角（薄層ドメインと

基板面との角度）が大きくなることが報告されている[3.3.8]。本実験では、そう

した基板の傾斜角に対するドメインの生成角の変化は確認できなかった。(110) 

InP 基板上の CuAu-I 型の規則化の形成機構が上記とは異なっていることを示

唆している。 

 

３－４ 表面ステップ構造による規則化の変化 

 (001) GaAs 基板上に成長した InGaP 混晶中に形成される CuPt 型の規則構

造や (001) InP 上に成長した InAlAs 混晶中に形成される 3 倍周期の規則構造

の形成には、成長条件によって変化する表面の再配列構造が関係していること

が指摘されている[3.4.1-4]。(110) InP 基板上に成長した InGaAs の CuAu-I 型

の規則化においても、前節で示したように成長条件（成長温度や基板の傾斜角）

によって変化しており、成長ダイナミクスに関係した表面構造が規則化に関係

していると考えられる。しかし、(110)面においては、表面の再配列構造は 1x1 

(buckling) 構造が確認されているのみであり、(001) 面のように表面の再配列

構造は変化しない。したがって、(110) 基板上での規則化に表面の再配列構造が

影響している可能性は低いと考えられる。一方、(110) 微傾斜基板上への成長に

おいては、巨大ステップの形成 [3.4.5, 6] や多分子層ステップの形成 [3.4.7-11]
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など表面のステップ構造が成長条件により多様に変化することが報告されてい

る。そこで、本説では表面ステップ構造[3.4.12-15]と規則化との関係について調

べた結果について以下に示す。 

 

(1) InGaAs 成長時の表面ステップ構造 

(110) InP 微傾斜基板上へ InGaAs 混晶を MBE 成長する際に現れる表面の

ステップ構造を RHEED により調べた。図 3.4.1. (a) - (c) は、(110) 面から 

[00-1] 方向に 5°傾斜させた InP 基板上に InGaAs 混晶を成長している際に

得られた RHEED 像である。電子線は、基板の傾斜方向と直交（表面ステップ

端に平行）する [-110]方向から 25 kV の加速電圧で入射させている。同図に示

すように、成長温度を変えることにより３種類の像が得られ、異なる表面構造が

形成されていることがわかる。(a) の像は (110)面上への成長において通常みら

れる 1x1 構造を反映した像である。これに対し、(b) と (c) に示す像において

は、1x1 の基本回折(ストリーク)の横に分離した回折斑点が Laue ゾーンに沿っ

て付加的に現れている。分離した回折斑点の間隔は、(b) と (c) で異なっており、

それぞれ基本回折の間隔の 1/8 と 1/4 になっている。 

 微傾斜基板上へ成長においては、特定条件下で等間隔のステップが形成され

る（以下 step ordering）。この場合、図 3.4.2. (a) に示すように、表面には式 

(3.1) で表される等間隔のステップ（等幅のテラス）が形成され、 

     W = Na                                                     (3.1) 

(W はテラス幅、a は基板の原子配列の間隔) 

基板の傾斜方向には傾斜角 () によって、式 (3.2)で決まる長周期構造が形成さ

れることになる。 

    L = W/cos                          (3.2) 

   （L は周期、W は平均テラス幅、は基板の傾斜角） 
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このときの逆格子ロッド（表面回折ロッド）は、テラスの形状効果（テラスが小

さいために基本ロッドが幅をもつ）と周期, L の表面長周期構造とにより、図 

3.4.2. (b) に示すよう長周期に応じて逆格子ロッドが形成されることになる。電

子線をステップ端に平行に入射させた場合の Ewald 球との関係は、図 3.4.2. 

(c) に示すようになり、分離した回折斑点が Ewald 球（0 次の Laue ゾーン）

に沿って得られる。 

 また、step ordering 起こっている場合の平均テラス幅（平均ステップ間隔）、

W は、 

  W = Na = nd/tan                                               (3.3) 

（a は基板の原子配列の間隔、N はテラス上の原子列の数、 

nd はステップ高さで、n は分子層数で、d は単分子層高さ、 

または基板の傾斜角度） 

で表される。したがって、(110)面から 5°傾斜させた InP 基板上に単分子層の

step ordering が起こった場合の平均テラス幅, W は、 

  W = d220/tan 5°= 2.372 (nm)                                   (3.4) 

 (ここで、d220 は (110) 面の単分子層の高さ、a は InP 

に格子整合した InGaAs の格子定数 (0.58686 nm)  

として、d220 = a/(22+22)1/2 = 0.2075 (nm)) 
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となり、基板の傾斜方向へ 

  L = W/cos 5°= 2.381 (nm)                             (3.5) 

の長周期構造が形成されることになる。また、基板の傾斜方向への基板原子配列

の間隔は、 

  a = d001 = a/(0+0+12)1/2 = 0.5869 (nm)                            (3.6) 

であるから、基板の原子配列の間隔に対して約 4 倍の長周期構造が形成され、

基本の回折ロッドの間隔に対して約 1/4 の間隔で分離した回折斑点が得られる

ことになる。また、n 分子層相当の高さのステップによる step ordering が起こ

った場合には、平均テラス幅、Wn は、 

  Wn = nd220/tan 5°= nW                                                       (3.7) 

になり、基板の傾斜方向へは 

  Ln = Wn/cos 5°=nW/cos 5°= nL                                                (3.8) 

の長周期構造が形成されることになり、基本の回折ロッドの間隔に対して、約

1/4n の間隔で分離した回折斑点が現れることになる。 

 図 3.4.2. (b), (c) に示した RHEED 像において、分離した回折斑点の間隔は、

基本ロッドの間隔に対してそれぞれ約 1/8 と 1/4 であり、これらは 2 分子層と

単分子層のステップによる step orderingが起こった場合の間隔にほぼ一致して

おり、図 3.4.3. (b), (c) に示すような２分子層および単分子層の step ordering 

が起こっているものと考えられる。図 3.4.4. (a) - (c) は、(110)面から [00-1] 方

向へ 3˚,5˚および 8˚傾斜させた基板上に InGaAs を成長している際に得られ
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た RHEED 像である。分離した回折斑点の間隔は、基本ロッドの間隔に対しそ

れぞれ 1/6.5, 1/4, 1/2.5 となっており、表面には平均のステップ間隔がそれぞれ

3.9 nm, 2.3 nm, 1.5 nm の単分子層の step ordering が起こっていることを示し

ている。一方、図 3.4.1. (a) に示した像においては、基本の回折ロッド以外に回

折斑点は現れていない。図 3.4.3. (a) に示すように表面ステップはランダムに

形成されているものと考えられる。 

 以上のように、 (110)面から  [00-1]方向に傾斜させた  InP 基板上への 

InGaAs 混晶の成長においては、成長条件によりランダムなステップ形成と単

分子層の step ordering の他、２分子層の step ordering が起こることがわかっ

た。 

 

(2) InGaAs 成長時の表面ステップ構造と成長条件 

InGaAs 成長時の表面ステップ構造が成長条件（成長温度、As 圧）によりど

う変化するか RHEED を用いて調べた。基板には [00-1] 方向に 3°傾斜させた 

InP 基板を用い、0.18 mm/h の成長速度で成長した。図 3.4.5 に形成された表

面ステップ構造と成長条件との関係を示す。表面被着原子の移動度が小さくな

る低温あるいは高 As 圧の条件下で表面ステップはランダムとなり、被着原子

の移動度が大きくなる高温域あるいは低 As 圧の条件下では step ordering が

起こっている。ただし、単分子層の step ordering、２分子層の step ordering の

関係は、平均テラス幅が広く、被着原子のより長い表面移動度が必要となる 2 分

子層の step ordering 方が、単分子層の step ordering が起こる条件より表面

移動度が小さくなる低温、高 As 圧側で起こっている。通常 (001)面上への成長

においては、多段ステップの形成 (step bunching) は、表面被着原子の移動度

がより大きくなる高温、低 As 圧の条件において確認されている。(110) 面上で

の単分子層－2 分子層の step-ordering の遷移は (001)面上と逆の傾向にあり、

単に表面被着原子の移動度に律則されているのではないことが推察される。 
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図  3.4.6 (a), (b) に、単分子層の  step ordering から２分子層の  step 

ordering へ遷移する成長条件（(a) 成長温度、(b) As 圧）の基板傾斜角による変

化を示す。基板の傾斜角を大きくする（平均テラス幅を狭くする）と、遷移する

成長温度は高くなり、また As 圧は低くなる傾向にある。これは、被着原子の表

面移動度とは逆の傾向にある。この基板上での step ordering が、被着原子の表

面移動度に律速されているのではなく、基板の傾斜角により変わるステップ密

度に応じた As 原子の取り込み、あるいはステップ端での As 原子に関係した再

配列構造の形成等が、この面上での step ordering に重要な役割を果たしてい

ると考えられる。 
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 上記のように InP (110) 傾斜基板上への InGaAs の成長においては、ランダ

ムなステップ形成と単分子層の step ordering に加え２分子層の step ordering 

が起こり、単に表面被着原子の表面移動度に律則されているのではなく、基板の

傾斜角（ステップ密度）により適する成長温度と As 圧があることがわかった。 

 

(3)表面ステップ構造による規則化の変化 

 前項では成長時の表面ステップが、基板の傾斜角と成長条件により、単分子層

の step ordering、２分子層の step ordering およびランダムなステップに変化

することを示した。本節では、こうした表面ステップ構造と規則化との関係につ

いて調べるため、表面ステップ構造を制御して InGaAs 混晶を成長し、その規

則化の度合いを TED、XRD により評価した。 

 図 3.4.7 は、単分子層の step ordering (a)、２分子層の step ordering (b)、

およびランダムなステップ (c) を形成して成長した InGaAs 混晶の (-110) 断

面の TED 像である。基板には [00-1]方向に 5°傾斜させた InP 基板を用い、

V/III 比を 19 に固定して、成長温度を 440℃ (a)、420℃ (b)、410℃ (c)に変え

ることにより表面ステップ構造を制御した。規則化の度合いを示す 110 超構造

スポットの強度は、２分子層の step ordering を形成しながら成長した場合に

最も強くなり、逆に単分子層の step ordering を形成しながら成長した場合に

最も弱くなっている。図 3.4.8 は、同様に 3°傾斜させた基板上にステップを

制御（単分子層の step ordering (a)、２分子層の step ordering (b)、およびラ

ンダムなステップ (c)）して成長した InGaAs 混晶から得られた 110 超構造回

折近傍の – 2 スキャンによる XRD 強度（ロッキングカーブ）である。110 超
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構造回折の強度は、2 分子層の step ordering (b) を形成しながら成長した場合

に最も強く、以下、ランダムなステップ (c)、単分子層の step ordering (b) の

順に弱くなっている。成長時の表面ステップ構造の違いにより、規則化の度合い

は明瞭に変化しており、表面ステップ構造、特に２分子層のステップが規則構造

の形成に関係していることが推察される。 

 

３－５ 規則化のメカニズム 

 前節までに、InP (110) 傾斜基板上に MBE 成長した InGaAs 混晶中に形成

される規則構造を明らかにするとともに、これら規則化が成長条件によりどう

変化するかについて示した。ここでは、前節までの結果をもとに規則化のメカニ

ズムについて考察する [。 

 これまで、GaAs (001) 基板上あるいは InP (001)基板上に成長した InGaP 

や InAlAs において確認されている規則化には、成長時の表面再配列構造が関

与していることが指摘されている[3.5.1-4]。これに対し、(110) 表面においては、

III 族原子と V 族原子が上下方向に微移動した buckling 構造しか報告されて

いない。そのため、成長条件を大きく変えても (001) 表面での再配列構造（例

えば、1x1, 2x4, 4x2 等）のように変化せず、表面での III 族－V 族の原子数比

も (001)面の様に変化することはなく、結晶内部と同じ 1:1 となっている。した

がって、(110) 面上への成長においては、規則構造形成に表面の再配列構造が関

与している可能性は少ない。また、(001) 基板上の CuPt 型や TP 型の規則構

造が面内で III 族原子の配置が定まる面内規則構造 (in-plane ordering) である

のに対し、(110) 基板上に形成される CuAu-I 型の規則構造は、成長方向に向か
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って InAs 面と GaAs 面の交互積層構造 (layer ordering) であり、その構造

形成には in-plane ordering のように表面第１層の構造のみが関与するのでは

なく、少なくとも表面層を含め上下 2 分子層以上が関与しているものと考えら

れる。前節までに示した結果は、(110) 基板上での CuAu-I 型の規則化に２分

子層の表面ステップが強く関与していることを示唆していた。 

前節までに示した成長条件とステップ形成との関係、成長条件と規則化との

関係より、3-3 節で示した規則化の成長温度による変化は、高温側では単分子層

ステップが優位に形成されるため規則化の度合いは弱く、それより低温側では

２分子層ステップが優位に形成されるため規則化が強くなり、さらに低い成長

温度では表面ステップがランダムになり、2分子層ステップと単分子層ステップ

が不規則に混在しているため、規則化の度合いは上記中間になる、と表面ステッ

プ構造による変化により説明できる。また、規則化の基板の傾斜角に対する依存

性（3-3 節）についても同様に、用いた成長条件（成長温度、V/III 比）では、

3°傾斜させた基板上では 2分子層の表面ステップが優位に形成され、規則化が

強く現れるが、高傾斜角の基板上では表面ステップがランダムに形成されてし

まうため、規則化が弱くなってしまった、とステップ形成の基板傾斜角による変

化により説明できる。 

以上のように、２分子層の表面ステップが InGaAs 混晶の規則化に重要な役

割を果たしていると考えられ[3.5.5]、図 3.5.1 に示す A または B の過程によ

り、成長ダイナミクスに絡んで規則化が起こっているものと考えられる。すなわ

ち、”A: 2 分子層のステップに (InAs)1(GaAs)1 の単分子層超格子が直接的に

形成されていく”、または “B: 供給にしたがって InGaAs 混晶が成長した
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後、In 原子と Ga 原子が置換することにより規則構造が形成されていく”で

ある。これまでのところ、これらを検証する実験や理論的な検討はなく、また In

と Ga 原子の配置（どちら側が基板側でどちらが表面側か）を決める要因もあ

きらかではない。今後。理論、実験両面からさらに検討する必要がある。 

 

３－６ 規則化した InGaAs 混晶の電気的特性（電子移動度） 

 3-1 節に示したように、In 原子と Ga 原子が副格子中で規則的に配列した

InGaAs 規則混晶では合金散乱がなくなり、特に低温域で電子移動度が増大す

ることが予測されている[3.6.1-7]。本節では、前節で示した CuAu-I 型の規則

構造が形成された InGaAs 混晶の電子移動度について示す[3.6.8, 9]。 

 

(1) 試料構造 

 規則化した InGaAs 混晶の電子移動度を調べるため、規則化した InGaAs 混

晶を電子走行層とする選択ドープ（Selectively-Doped: 以下 SD）構造を成長

し、その２次元電子ガス（2-Dimensional Electron Gas: 以下 2DEG）移動度

を調べた。図 3.6.1 に成長した試料の断面構造を模式的に示す。 (110)面から 

[00-1] 方向に 3˚または 5˚傾斜させた InP 基板上に 600 nm の InAlAs バッ

ファ層、600 nm の InGaAs 電子走行層、10 nm の InAlAs スペーサ層、N 型

のドーパントである Si を 3 x 1017 cm-3 ドープした 90 nm の N-InAlAs 電
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子供給層、および 10 nm の N-InGaAs コンタクト層を成長した。成長は通常

の MBE 法により行い、成長温度は約 440℃一定で、V/III 比および成長速度

は、それぞれ 20 と 0.5 m/h とした。図 3.6.2 は成長した SD 構造の InGaAs

電子走行層から得られた (-110) 断面の TED 像である。001, 110, 112 等の

CuAu-I 型の規則構造の形成を示す

超構造回折が明瞭に現れており、規則

構造が形成されていることが確認で

きる。2DEG 移動度は、図 3.6.3 に

示すホール  バー（長さ 100 mm、

幅 50 mm）を基板の傾斜方向である 

[001] 方向とこれに直交しステップ

端と平行となる [-110] 方向との2方

向に作製し、ホール測定により評価し

た。 

 

(2) 2DEG 移動度の測定温度依存性 

 図 3.6.4 に 3˚ (▲のプロット) および 5˚傾斜（●と■のプロット)させた基板

上に成長した InGaAs/N-InAlAs SD 構造の 2DEG 移動度 () と面濃度 (Ns) 

の温度依存性を示す。室温付近の 2DEG 移動度は、[-110] と [001] 方向とで



72 

 

ほぼ同じ移動度であるが、100K 以下の低温度領域において、顕著な異方性を示

している。[001] 方向の移動度（5˚傾斜基板上、図中■のプロット）は、通常の 

(001)基板上の InGaAs 混晶と同じく、約 100,000 cm2/Vs で温度に対し飽和し

ている。これに対し、[-110] 方向の移動度は、5˚傾斜させた基板上（図中●のプ

ロット）で 153,000 cm2/Vs に、また 3˚傾斜させた基板上（図中▲のプロット）

で 161,000 cm2/Vs に達している。(001) InP 基板上に成長した通常の InGaAs

混晶を電子走行層に用いた SD 構造から得られた 2DEG 移動度（実験値：図

中の破線）は、10K 以下の低温域でも約 100,000 cm2/Vs である。また、同構造

において、これまでに報告されている最も高い移動度は、図中矢印で示した 

115,000 cm2/Vs [3.6.10]である。規則化した InGaAs で、特に [-110] 方向で得

られた値は、これら通常の InGaAs 混晶の移動度を大幅に上回る値であり、予

測されているように規則化により合金散乱が抑制されたことによると考えられ

る。 

 一方、低温域での [-110] 方向と [001] 方向の移動度の異方性は、以下に示す

ように規則化したドメインの形状に関係していると考えられる。図 3.6.5 は、

3-2 節で示した TEM-DF 像から予想される構造の模式図である。規則化した領

域は、(110) 面から 1 - 2˚傾いた薄層状のドメインを形成している。そのため、

2DEG が形成される界面付近（図では表面）は、規則化した領域 (Ordered 

region) と規則化していない混晶領域 (Disordered region) が [-110] 方向に平

行な縞模様状に形成されていることになる。電子が [001] 方向（図中の矢印の 

a の方向）に走行する場合、Disordered region を横切ることになり合金散乱を

受けることになる。これに対して、[-110] 方向（図中の矢印の b 方向）に電子

が走行する場合、電子は Ordered region と Disordered region とを並列に走

行する並列伝導になり、この２領域での移動度が平均として測定される。そのた

め [001]方向では合金散乱の影響を受けやすく、[-110]方向ではその影響を受け
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にくい方向となる。なお、[-110]方向において、Ordered region と Disordered 

region 並列伝導において、この２領域でのキャリア分布が同じであったとする

と、Ordered region の電子移動度はさらに高いことが予想される(220,000 

cm2/Vs 程度と推測される)。 

 

(3) 2DEG 移動度の規則化の度合いによる変化 

 規則化の度合いと移動度との関係を調べるため、異なる傾斜角の基板上に同

一の成長条件で InGaAs/N-InAlAs SD 構造を成長し、規則化の度合いを変化さ

せ、その 2DEG 移動度を評価した。 

 成長には 3-3 節で示した条件を用いた。したがって、図 3.3.3 および図 3.3.4 

に示したように、規則化の度合いは基板の傾斜角が大きくなるほど弱くなり、規

則化したドメインは小さくなる傾向となる。図 3.6.6 に、[-110] 方向の 2DEG 

移動度（77K と室温）の基板傾斜角に対する変化を示す。室温での 2DEG 移動

度が基板の傾斜角に対してほとんど変化しないのに対して、77K での移動度は、

基板の傾斜角を大きくするにしたがい小さくなる傾向にある。基板の傾斜角を

変えることにより変化した規則化の度合いとドメインのサイズが、合金散乱の

抑制に影響を及ぼし、低温での移動度を変化させているものと考えられる。 

 以上のように、CuAu-I 型に規則化した InGaAs 混晶を電子走行層に用いた 

SD 構造において、合金散乱が抑制されたことによると考えられる高い 2DEG 

移動度が得られた。しかし、その移動度は図 3.1.3 に示した予測されている値

（8 x 105 cm2/Vs [3.6.7]）までには至っていない。これは、規則化の不完全性に

よるものと考えられる。ただし、2DEG 移動度は、規則化の度合いを高めるこ

とにより増大しており、規則化の度合いをさらに高めることにより、合金散乱を

抑制し、さらに高い移動度が得られるものと考えられる。 
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(4) 規則化した InGaAs 混晶の光学特性 

 (001) GaAs 上に MOCVD 成長した InGaP 混晶中に確認されている CuPt 

型の規則混晶では、規則化により PL 発光波長が長波長側へシフトすることが

報告されている[3.6.11-14]。また、(001) InP 基板上へ InAs と GaAs を単分

子層ごとに交互に成長した MSL においても、PL 発光波長が長波長側へシフ

トする（2K での PL において、29 meV 低エネルギー側にシフトする）ことが

報告されている[3.6.15,16]。ここでは、CuAu-I 型に規則化した InGaAs 混晶

の PL 特性について示す。 

 図 3.6.7 は、(110) 面から [00-1] 方向への傾斜角を 3°～10°の範囲で変え

て MBE 成長した InGaAs 混晶から得られた 4.2K での PL スペクトルであ

る。成長は、3-4 節で示した方法により成長しており、したがって、規則化の度

合いは、3°および 5°傾斜させた基板上で強く、傾斜角が大きくなるにともな

い弱くなっている。測定された PL の発光波長は、1.545 m (0.803 eV) ((a) 3˚

傾斜基板）、1.547 m (0.802 eV)（(b) 5˚傾斜基板）、1.552 m (0.799 eV)  ((c) 

8˚傾斜基板）、および 1.549 m (0.801 eV) ((d）10˚傾斜基板）であり、また (001) 

基板上に成長した通常の InGaAs 混晶の発光波長は 1.567 m (0.791 eV) で

あった。通常の InGaAs 混晶 との間に発光波長の僅かな差異は認められるもの

の、これまでに報告されているような大きな差異とはなっていない。XRD 測定

により得られた回折ピークより、Vegard 則を仮定して求めた InAs の平均組成

は、それぞれ 0.52, 0.52, 0.53, 0.53 であり、また (001) 面上に成長した InGaAs 
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の InAs 組成は 0.53 であった。上記発光波長の差異は、平均組成の違いに起因

しているものと考えられる。一方、(001) 面上の InGaAs 混晶の発光半値幅が 

4.4 meV であるのに対して、(110) 基板上に成長した InGaAs 混晶の半値幅は 

3 meV と狭くなっている。基板の傾斜角が小さく、規則化の度合いが強くなる

3˚傾斜基板では 2.3 meV と狭まい半値幅が得られている。PL の発光半値幅を

広げる要因の一つに、組成揺らぎがあるが、この組成揺らぎが規則化により抑制

されている可能性もある。 

 

３－７ 表面ステップを利用した原子配置制御と規則混晶の形成 

 前節までに InP (110) 微傾斜基板上への InGaAs 混晶の成長に中に形成され

る CuAu-I 型の規則構造の形成について示し、通常のランダム混晶に比べ、特

に低温域では合金散乱が抑制されたと思われる高い移動度が得られることを示

した。また、3-4 節では、この (110) InP 上には、成長条件を選ぶことにより、

単分子の step ordering と 2 分子層の step ordering が起こることを示し、

InGaAs 混晶の規則化には、これら表面ステップ構造のうち、2 分子層の step 

ordering が重要であることを示した。一方、こうした step ordering では、基板

上に供給された原子はステップ端に取り込まれ、ステップ端から成長が進むス

テップフローになっている。図 3.7.1 はステップフロー成長を模式的に示した

図である。2 次元あるいは 3 次元的な成長島を形成せず、基板に供給された被着

原子はステップ端から取り込まれていく。そのため、ステップ端を基点にして原

子の配列を制御することも可能となる。図 3.7.2 に (a) 平坦基板上と(b) 微傾

斜基板上に単分子の InAs と GaAs を交互に成長した場合に形成される構造を

模式的に示す。平坦基板面上への成長においては、被着原子の表面移動度に応じ

て 2 次元の成長島を形成しながら成長が進む。そのため、広い範囲での MSL は

形成されにくいことになる。これに対し、微傾斜基板上でのステップフロー成長

では、２次元の成長島等を形成することなく、各ステップ上には MSL が形成さ

れることになる。 
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本節では、(110) InP 傾斜基板上の step ordering を維持しながら単分子層相

当の InAs とGaAs を交互に成長することにより形成した規則混晶 [3.7.1]につ

いて示す。 

 

(1) 成長方法 

成長は通常の MBE により行った。InGaAs バッファ層の成長により、単分子

層の step ordering を起こし、これを維持しながら単分子層相当の InAs と GaAs

を交互に繰り返し成長した。シャッタの開閉シーケンスを図 3.7.3 に示す。As

は連続供給とし、III 族- V 族の交互供給は行っていない。理想的に成長された

場合の構造を図 3.7.4. (a) に模式的に示す。各ステップ端で組成位相が反転し

た変調型の MSL が形成されることになる。基板には、(110) 面から [00-1] 方

向に 3˚傾斜させた InP 基板 (平均テラス長 

4 nm) を用いた。図 3.7.4.(b)に示すよう

に、面内 [001]方向に 4 nm 間隔で GaAs と

InAs の逆位相境界 (APB)が交互に入るこ

とになり、同方向に 8 nm の長周期構造が

形成されることになる。以下この構造を、

横方向への変調周期構造を有する MSL と

し て 、 laterally modulated monolayer 

superlattice (LM-MSL)と呼ぶ。InAs と

GaAs の成長速度は、それぞれ 0.16 m/h, 
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0.14 m/h で、単分子層をそれぞれ 4.8 秒, 5.2 秒かけて成長している。成長温度

は 440℃で、As 圧は InGaAs バッファ層成長時には 1 x 10-5 Torr を、また InAs

と GaAs の交互成長 (MSL 成長)時には 5 x10-6 Torr 用いた。As 圧の切換えは、

それぞれの As 圧に設定した２本の As セルを用いてセルシャッターの開閉によ

り界面で急峻に変化させた。これら成長条件は、単分子層の step ordering が

起こる条件により決定した。図 3.7.5. (a) – (c) に成長時の RHEED 像を示す。

電子線はステップ端に平行な  [1-10] 方向から入射させて観察している。

InGaAs バッファ層成長時 (a) に観られる単分子層の step ordering を示す分

裂した回折斑点は、InAs (b) と GaAs (c )の交互成長時においても維持されてお

り、単分子層の step ordering が継続的に形成されていることを確認している。 
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(2) 構造評価 

 得られた構造を XRD, TEM により評価した。まず、220 基本回折を XRD に

より結晶性と平均組成について評価した。測定は、2 を InP のブラッグ角 

(43.58˚)に固定し、のみを変化させた (-scan)。図 3.7.6 に得られた強度曲線 

(rocking curve) を示す。成長した結晶の回折ピークは InP 基板から高角側 

+398 arcsec にあった。二軸性の歪 (bi-axial strain)に格子変形を考慮して、

Vegard 則を仮定して求めた InAs の組成は、0.497 (a/a = -2.4 x 10-3)であった。

意図した平均組成が得られていることがわかる。また、成長した結晶の回折ピー

クの半値幅は 41 arcsec であり、InP 基板 (37 arcsec)とほぼ同等であった。格

子や組成の大きな乱れはないもと考えられる。 

 次に TED により、長周期構造の形成に起因する超構造回折について調べた。

図 3.7.7. (a) に(1-10)断面試料から得られた TED 像を示す。基本回折以外に (b)

に示す CuAu-I 型の超構造回折位置を中心に[001]方向に分裂した回折斑点が得

られている (h, k, l±1/13), (h, k, l)は(even, even, odd)または (odd, odd, even) 
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で CuAu-I 型の超構造回折位置)。単純な CuAu-I 型の規則構造とは異なり、[001]

方向に CuAu-II 型の長周期構造が形成されていることがわかる。 

ここで、LM-MSL の回折強度について検討する。LM-MSL 構造は図 3.7.8.(a), 

(b)に示すように、CuAu-I 型の小単位格子が z 軸方向に M 個連なり、逆位相境

界を介して GaAs と InAs の位置が入れ替わり、さらに M 個連なる構造となっ

ている。この構造では、(c)に示すように CuAu-I 型構造の散乱因子を持つ小単

位格子からなる領域 I と GaAs と InAs の位置が入れ替わった小単位格子からな

る領域 II とからなり、領域 I と領域 II との間では組成位相が (h+l)/2 だけずれ

ている。こうした構造の構造因子, FLM-MSL は、領域 I の CuAu-I 型の小単位格

子の散乱因子を fI とすると、 

  

  FLM-MSL = FI + FII                                                                     (3.9)  

            = fI 
exp[2𝜋𝑖 𝑀𝑙]−𝑙

exp[2𝜋𝑖 𝑙]−𝑙
 {1 + exp[𝜋𝑖 {ℎ + (2𝑀 + 𝑙)𝑙}]}              (3.10) 

となり（詳細は付録 1, 2 を参照）、また Laue の回折関数, |GLM-MSL|2 は、 

 |GLM-MSL|2 = 
𝒔𝒊𝒏𝟐 𝑵𝟏𝝅𝒉

𝒔𝒊𝒏𝟐𝝅𝒉
 
𝒔𝒊𝒏𝟐 𝑵𝟐𝝅𝒌

𝒔𝒊𝒏𝟐𝝅𝒌
 
𝒔𝒊𝒏𝟐 𝑵𝟑𝝅𝟐𝑴𝒍

𝒔𝒊𝒏𝟐𝝅𝟐𝑴𝒍
                        (3.11) 

であるから、実際に得られる回折強度は、 

 |FLM-MSL|2|GLM-MSL|2                              (3.12) 

 = 
𝒔𝒊𝒏𝟐 𝑵𝟏𝝅𝒉

𝒔𝒊𝒏𝟐𝝅𝒉
 
𝒔𝒊𝒏𝟐 𝑵𝟐𝝅𝒌

𝒔𝒊𝒏𝟐𝝅𝒌
 
𝒔𝒊𝒏𝟐 𝑵𝟑𝝅𝟐𝑴𝒍

𝒔𝒊𝒏𝟐𝝅𝟐𝑴𝒍
 

𝒔𝒊𝒏𝟐 𝝅𝑴𝒍

𝒔𝒊𝒏𝟐𝝅𝒍
 𝒄𝒐𝒔𝟐 𝝅

𝟐
(h+(2+l)l)            (3.13) 
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に比例することになる。図 3.7.9. (a), (b) は、(11l)と(22l)上での l に対する変化

を計算した例 (M = 5 で計算) である。(11l) では、(110) の強度は 0 となり、そ

の近傍 (11±1/2M), (11±3/2M), (11±5/2M)・・・に長周期構造に起因した付加的

に分裂した回折斑点が現れることになる。しかし、高次になるにしたがいその強

度は弱くなるため、実際に観察されるのは低次の(11±1/2M)の回折斑点のみと考

えられる。一方、(b)に見られるように (22l)上では、基本回折近傍には付加的

な回折はない。したがって、図 3.7.10 に模式的に示すように、(h, k, l±1/2M)

で、(h, k, l)は(even, even, odd)または (odd, odd, even) の CuAu-I 型の超構造

回折位置を中心に回折斑点対が現れることになる。 

成長に使用した基板の傾斜角は 3˚であるから、その平均テラス長は、4.0 nm

となる。この場合、CuAu-I 型の小単

位格子 (a = 0.58686 nm)は、１つのテ

ラス上に平均的に 6.8 個並ぶ (M = 

6.8) ことになる。したがって、回折斑

点は、(h, k, l±1/13.6)（ここで、(h, k, 

l) は (even, even, odd) または (odd, 

odd, even)の CuAu-I 型超構造回折位

置）に回折斑点が現れることになる。

図 3.7.7.(a)に示した(-110)断面試料か

ら得られた TED 像では  (h, k, 

l±1/13.5) 付近に明瞭な回折斑点対が
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現れており、図 3.7.4 に示した長周期構造が基本的には形成できていることを示

している。 

一方、図 3.7.7.(a)に示した TED 像に見られるように分離した回折斑点対は、

[001]方向に完全に一致して分離しているのではなく、成長方向に傾いた軸上に

配置している。これら回折の位置をより詳細に調べるため、XRD 測定を行った。

図 3.7.11.(a) は(110)近傍の XRD 強度曲線 (rocking curve)である。測定は(b)に

示すように 2をブラッグ角付近に固定してのみをスキャンすることにより測

定した。回折強度は (2, )が(21.60˚, 4.77˚), (21.20˚, 10.40˚)のとき最大となっ

た。これら回折位置は図 3.7.12.(a)に示すようにそれぞれ (1.01, 1.01, 0.07)と

(0.99, 0.99, -0.07)に対応し、[00l]軸に対して-10.4˚傾いた軸上にある。こうした

回折斑点対の傾きは、(b)に示すように長周期構造が傾いていることに起因して

いる。 



82 

 

微傾斜基板上でのステップフロー成長においては、サイクルあたりの供給量

の違いにより形成される構造が変化する。図 3.7.13 に(InAs)1/(GaAs)1 LM-MSL

成長においてサイクルあたりの成長量が変化したときの形成構造の変化を模式

的に示す。サイクルあたりの InAs の供給量を M (ML), GaAs の供給量を N (ML)

として、M+N が２ML に一致している場合、(a)に示すように横方向周期, (m+n)

は基板の平均テラス長, L の２倍に一致 ((m+n) = 2L)し、APB は[110]方向に形

成される。一方、サイクルあたりの供給量 (M+N)が 2 ML に対して過不足があ

る場合、(b), (c)に示すように横方向周期, (m+n)は基板の平均テラス長の２倍よ

り過不足のある分, p・d002 (p 分子列の幅の分)だけ短く (または長く)なり、APB

は平均的に[110]方向から傾いて形成される。こうした場合、逆格子は図 3.7.14. 

(a) - (c)に示すようになり、x 軸に対して傾いて現れることになる。この傾き角

は、サイクルあたりの過不足量, p また基板の傾斜角として、 

  tan 𝜃 =  
1

2

𝑝

𝑡𝑎𝑛𝛼
                        (3.14) 

となり、傾きは、サイクルあたりの供給量の 2ML に対する過不足量,p と基板

の傾斜角, に決まることになる。先に XRD 測定により示した回折斑点対の傾

きは[00l]軸に対して-10.4˚傾いていた。成長に用いた基板の傾斜角,は˚であ

るから、式（3.14）より、サイクルあたりの供給量は平均 0.019 ML (0.95%)程

度過剰供給であったことを示している。 

 以上示したように、形成される構造はサイクルあたりの供給量の僅かなずれや
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基板の傾斜角により敏感に変化するもの、面内長周期構造を有する規則混晶が

形成できていることがわかった。 

 

３－8  規則混晶 (InAs)1/(GaAs)1 LM-MSL の電子移動度 

 本節では、前節に示した(110) InP 微傾斜基板上にステップフロー成長を利用

して形成した(InAs)1/(GaAs)1 LM-MSL の電子移動度を評価した結果について

示す。 

として MSL を電子走行層にした選択ド

ープ構造を成長し、その 2DEG 移動度を

ホール測定により評価した。図 3.8.1 に

成長した試料の断面構造をに示す。600 

nm 厚さの InAlAs バッファ層状に 50 

nm 厚さの (InAs)1/(GaAs)1 LM-MSL を

電子走行層として成長し、10 nm 厚さの

InAlAs スペーサ、90 nm 厚さの Si ドー

プ (Si: 3 x 1017 cm-3)の InAlAs 電子供給

層、及び 10 nm 厚さの Si ドープ(3 x 1017 

cm-3)の InGaAs コンタクト層を成長し
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た。すべての層の成長においては RHEED でモニタし、単分子層の step ordering

が維持されていることを確認している。ホール測定は、ステップに平行な [1-10] 

方向とステップに直交する [001] 方向にエッチングによりホールバーを作製し、

上記 2 つ方向の 2DEG 移動度を測定した。 

 2DEG 移動度とシート電子濃度の測定温度依存性を図 3.8.2 に示す。また、

表 3.8.1 に、この構造より得られた 2DEG 移動度と電子濃度を 3-6 節で示した
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CuAu-I 型の規則構造から得られたものと合わせて示す。移動度は異方的であっ

た。ステップに平行な [1-10] 方向の移動度は、ステップに直交する [001] 方向

の移動度に比べ、特に低温領域において、大きな移動度を示した。図中の破線は、

通常の (001) 基板上に成長した InGaAs/N-InAlAs 選択ドープ構造から得られ

ている 2DEG 移動度と電子濃度である。[1-10] 方向の移動度は、165,000 cm2/Vs

にまで達しており、破線で示した通常の混晶の移動度 (110,000 cm2/Vs [3.8.1])

を大きく上回っている。こ一方、[001]方向の移動度はむしろ通常混晶の移動度

より低い値となっている。これは、以下のように考えられる。図 3.8.3 は予想さ

れる構造を模式的に示したものである。ステップ端の形状は、AFM で観察され

たようにやや「うねり」を伴っている。これにより、部分的な disordering がお

こり、ステップ端のAPB近傍では規則化に乱れが生じていることが予想される。

[001] 方向では、電子はこれらを横切って走行することになり、これら不規則領

域の散乱を受けることになる。一方、ステップ端に平行な [1-10] 方向では、こ

れら散乱のない規則領域と散乱されやすい不規則領域の 2 領域の並列伝導とな

り、これらの平均として測定されることにより高い移動度となっているものと

考えられる。 

 [1-10]方向の移動度は、理論的に予測されている合金散乱が完全に抑制された

場合の移動度 (1 x 106 cm2/Vs72))に比べ低い。これは、規則化がまだ完全ではな

く、disordered 領域がまだ[1-10]方向にも残っていることが考えられる。また

TED に見られるように超構造回折は [110] 成長方向にストリークを伴ってい

る。これは横方向（成長方向と直交する方向）にも APB が形成されおり、この

影響を受けている可能性もある。成長条件の更なる最適化などにより、これらの

disordering を抑制することができれば、電子散乱は抑制され、さらに高い移動

度が得られるものと考えられる。 
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３－９ まとめ 

 本章では、高速素子、光素子材料と重要な InP に格子整合した InGaAs 混

晶に注目し、In と Ga 原子の規則化とその電気的特性、光学的特性について示

した。In と Ga 原子が副格子中で規則的に配列した規則化した InGaAs 混晶

では、通常の InGaAs 混晶とは異なる応用上優れた特性が期待できることを述

べ、その形成方法として (110) 基板上に成長した InGaAs 混晶中の規則化を利

用することを提案した。そこで、まず (110) 基板上への MBE 成長について調

べ、平坦成長するためには [00-1] 方向に傾斜させた基板が有効であることを示

した。次に、上記基板上に成長した InGaAs 混晶中に (InAs)1(GaAs)1 MSL と

同じ原子配置となる CuAu-I 型の規則構造が形成されることを TEM 観察に

より示した。規則化は完全ではなく、(110) 面から僅かに傾いた薄層状のドメイ

ンを形成していることを明らかにした。また、規則化と成長条件との関係、成長

条件と成長表面に形成されるステップ構造との関係より、CuAu-I 型の規則化に

は、成長時に形成されるステップ構造、特に 2 分子層からなる多段ステップが

重要な役割を果たしていることを示し、これに基づくモデルを提案した。また、

規則化した InGaAs 混晶を電子走行層に用いた InGaAs/N-InAlAs SD 構造を

作製し、規則化した InGaAs 混晶の 2DEG 移動度について示した。室温付近

においては通常の InGaAs 混晶との間に差異は認められないものの、100K 以

下の低温領域において、合金散乱が抑制されたことによると考えられる通常の 

InGaAs 混晶の移動度 (100,000 cm/Vs – 115,000 cm2/Vs) を大きく上回る高い

移動度（20K 以下で 165,000 cm2/Vs）が得られることを示した。また、規則化

した InGaAs 混晶の PL 発光特性において、発光波長の大きな差異は確認され

なかったものの、その半値幅において、規則化の度合いが増すにしたがい狭くな

ることを確認した。 

また、規則化手法として、微傾斜基板上でのステップフロー成長を用いて、

InAs と GaAs を交互に供給するといった人為的に構成原子を配列させる手法に

ついて示し、TEM, XRD によりステップ周期に対応した横変調周期を持つ単分

子層超格子 (LM-MSL) が形成されていることを明らかにした。これら

InGaAs 規則混晶からは、通常の不規則混晶より 1.6 倍も高い、合金散乱が抑

制されたと思われる高い電子移動度が得られることを示した。 

今後、規則化のメカニズムをより鮮明にし、規則化の度合いを高めることによ

り更なる移動度の増大や光学特性の変化が期待でき、高速素子、光素子の有力な

材料候補になると考えられる。 
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第 4 章 InP 基板上の表面ステップを利用した面内原子配

列制御と量子構造の形成 

4－１ はじめに 

前章では、(110) InP 基板上への InGaAs の MBE 成長における規則化につい

て示した。規則化は成長時の表面ステップ構造に強く依存しており、これを制

御することにより顕著に規則化した構造を形成することができた。一方、傾斜

基板上の表面ステップ配列 (step ordering)を利用することによっては、構成原

子を面内でステップ端を基点に配列制御できることを示し、これにより横方向

に平均のステップ間隔に対応した周期構造をもつ LM-MSL が形成できること

を示した。こうしたステップフロー成長では、図 4.1.1 に示すように供給した

材料原子が、テラス上に２次元島を形成することなくステップ端に取り込まれ

ることにより成長が進行する。そのため、テラス上には供給 phase に一致した

組成 phase を持つ結晶が形成されることになる。そのため、異種材料を１分子

層以下（分数原子層）で交互に繰り返し供給することによっては、図 4.1.2 に

示すような面内１次元方向に組成変調のある構造を形成することが可能とな

る。これはこれまでの積層技術と組み合わせることによりナノスケールの量子

細線列を加工プロセスなし直接形成できることになる。こうした形成手法は、

Petroff らにより提案され[4.1.1]、すでに (001) GaAs 微傾斜基板上で

GaAs/Al(Ga)As から成る面内周期構造（面内超格子：In-plane superlattice：

以下 IPSL）の形成が MBE [4.1.2-7] や MOCVD [4.1.8-11] により試みられて

きている。特に被着原子の表面移動が大きいとされる MOCVD においては、

Fukui らによりステップ形成やその形状と成長条件との関係や被着原子のステ

ップ端への取り込み機構など物理的な機構も含め幅広く調べられてきた

[4.1.9]。TEM や XRD などによりステップ間隔に一致した横方向周期構造の形
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成が確認されてきている。しかし、形成された構造の変調組成差は供給組成に

対してかなり小さく、0.1~0.2 程度 [4.1.5, 12-14] であるとされている。ステ

ップフロー成長により IPSL など面内周期構造を形成する場合、(1) ステップ

の周期性、(2) ステップ端の直線性、(3)成長原子の mixing の抑制 (変調組成

差)が重要となる。特に、実用的な素子応用に向けては従来の超格子のように変

調組成差を充分に大きくすることが必要となる。(110)InP 微傾斜基板上への

InGaAs 成長では、比較的低い温度から step ordering が起こるとともに揺らぎ

の小さいステップ端が形成されていることも AFM により確認されており、面

内周期構造の形成に優位であると考えられる。 

本章では、(110) InP 微傾斜基板上のステップ形成を調べるとともにこの基板

上でのステップフロー成長を利用した面内周期構造の形成について示す。以下

4-2 節では、この基板上の表面ステップ構造について RHEED, AFM により評価

した結果を示す [4.1.15] 。 4-3 節では面内周期構造の形成として、

(InAs)1/(GaAs)1 MSL から成る InGaAs 規則混晶と(InAs)1/(AlAs)1 MSL から

なる InAlAs 規則混晶とによる IPSL 形成とその構造 [4.1.16, 17] について示

す。さらに、4-4 節では格子定数が大きく異なる InAs と GaAs を同様に交互に

成長して InAs /GaAs 歪面内超格子  (in-plane strained superlattice: 以下

IPSSL) を形成し、TEM, エネルギー分散型Ｘ線分光 (EDX), フォトルミネッ

センス(PL) により評価し、既報告の面内超格子では、最も変調組成差が大きな

面内超格子が実現できていることを示す[4.1.18, 19]。最後に 4-5 節では本章で

得られた結果を要約して示す。 
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４－２  (110) InP 基板上の InGaAs-InAlAs の表面ステップ構造と

その制御 

 ステップフロー成長を利用して、面内周期構造を形成する場合、ステップ構造

の制御が重要となる。前章で示したように (110) 面から [00-1] 方向に傾斜さ

せた InP 基板上への InGaAs を成長においては、成長条件により単分子層およ

び 2 分子層の step ordering がおこる。本節では、(110) InP 微傾斜基板上への

成長において形成される表面ステップ構造と成長条件との関係[4.2.1, 2]につい

て示す。 

(1) (110) InP 基板上に形成される表面ステップ構造 

図 4.2.1 は 3°傾斜させた InP 基板上（単分子層のステップが形成された場合

の平均間隔は 4 nm）に InGaAs を成長している際の RHEED 像である。電子

線は、ステップに平行な [1-10] 方向から入射させて観察している。(a), (b)に見

られるように成長条件を変えることにより、分離間隔の異なる分離した回折斑

点が現れてくる。この分離した回折斑点の間隔は、基本回折に間隔に対して

1/13.5, 1/27 であり、それぞれ (a) 単分子層の step ordering と (b) 2 分子層の

step ordering が起こっていることを示している。図 4.2.2 に、この単分子層、

２分子層の step ordering と成長条件 (成長温度, As 圧)の関係を示す。成長条件

を変えることにより、単分子層、２分子層の step ordering が起こるが、平均テ

ラス長が長くなる２分子層のステップは、表面被着原子の移動度が小さくなる

低温、高 As 圧側で形成されている。図 4.2.3 に基板の傾斜角を変えた場合の

step ordering と (a) 成長温度および (b) As 圧の関係を示す。基板の傾斜角を

小さくして平均テラス長を長くするにしたがい step ordering が起こる条件は、

被着原子の表面移動度が小さくなる低温、高 As 圧側へと変化している。この面
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上での step ordering が、(001)面上への成長のように表面被着原子の移動祖だ

けに支配されているのではなく、As の取り込みやなど他の要因がステップ形成

に重要な役割をはたしているものと考えられる。 

(110)面上での step ordering は以下のように考えることができる。図 4.2.4 は

この基板面上に形成されるステップを模式的に示した図である。(110)表面は III

族原子－V 族原子の共有面であり、表面では III 族, V 族原子が僅かに上下にず

れることにより安定化する buckling 構造(再配列構造)となっていることが知ら

れている。しかし、ステップ端の As 原子は buckling できないため、ステップ



96 

 

端には As の活性なボンドが生成されていると考えられる。表面に飛来した III

族原子は、図 4.2.5 に示すように、このステップ端のみに生成された活性な As

と結合することによりステップの成長が進むものと考えられる。この際、ステッ

プ端の As と結合した III 族原子は隣接する As との結合がないと下層と１本の

結合ボンドとしか結合していないため、かなり不安定な状態になる。ステップが

安定して III族の供給律速で成長していくためにはAsの供給が重要であること

が予想される。一方、基板の傾斜角を小さくして、平均テラス長を長くした場合、

ステップ端の成長速度は速くなる。そのため、基板の傾斜角が小さいほど、より

多くの As を取り込む必要があり、図 4.2.3 に示したような依存性が生じたもの

と考えられる。こうした成長形態は、(001)面上とは大きく異なっている。(001)

面上の step ordering が主に被着した III 族原子の表面移動度に律速されている

のに対し、(110)面上では被着原子の表面移動度というより、むしろ As の取り込

み律速になっていることになる。 

 

(2) ステップの形状 

(110)面上に形成されるステップの形状を AFM により観察した。図 4.2.6.(a), 

(b)は、(110)面から[00-1]方向へ 1.2˚傾斜させた InP 基板上（単分子層ステップ

が形成された場合の平均テラス長は 9.9 nm）に、(a) 単分子層、(b) 2 分子層の
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step ordering が起こる条件で成長した InGaAs の表面の AFM 像である。[1-10]

方向に沿ったステップが 10 nm (a)と 20 nm(b)の等間隔に形成されていること

がわかる。また、ステップ端の揺らぎ（うねり）は小さく、直線的なステップ端

が形成されている。こうした直線的で等間隔ステップは面内周期構造の形成に

は優位であると考えられる。 

 

４－３ ステップフロー成長を利用した InGaAs/InAlAs 面内超格

子の作製 

ここでは、前節で示した(110) InP 基板上のステップを利用することにより図

4.1.2 に 示 し た 面 内 周 期 構 造  (in-plane superlattice: 以 下 IPSL) を

InGaAs/InAlAs により形成した[4.3.1-3] 結果について示す。 

 

(1) InAlAs 成長時の表面ステップ構造 

InGaAs/InAlAs IPSL を成長する上

で、InAlAs成長においても表面ステップ

は InGaAs と同様に step ordering を維

持する必要がある。また、量子細線形成

に向けては、成長方向へのキャリア閉じ

込め構造を形成する必要があり、IPSL

の下地層として用いる InAlAs の表面ス

テップ構造は重要である。そこで、ます

InAlAs 成長時のステップ構造について

調べた。図 4.3.1 は、(110)面から[00-1]

方向へ 3˚傾斜させた InP 基板上に



98 

 

InAlAs を成長している際の RHEED 像である。成長温度, As 圧, 成長速度は、

それぞれ 450℃, 5 x 10-6 Torr, 0.19 m/h であり、InGaAs 成長において単分子

層の step ordering が起こる成長条件領域にて成長している。InGaAs と同様に

分裂した回折斑点が明瞭に現れており、単分子層の step ordering が起こってい

ることがわかる。図 4.3.2 に InAlAs 成長時の表面ステップ構造と成長条件との

関係を InGaAs とともに示す。InAlAs の step ordering は InGaAs の場合より

低温, 高 As 圧側で起こりだし、また InGaAs に見られたような２分子層の step 

ordering は観察されなかった。InGaAs 成長において形成される２分子層ステ

ップの形成に必要となるステップ端での再配列構造等が InAlAs では形成され

ない可能性がある。一方、InAlAs の単分子層のステップは高温, 低 As 圧の広い

条件域まで維持されており、InGaAs 成長時の単分子層の step ordering が起こ

る成長条件域においても明瞭に step ordering が観測された。図 4.3.3. (a) は
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(110)面から[00-1]方向に 1.2˚傾斜させた InP 基板上に成長した InAlAs の AFM

像である。(b)に示す InGaAs と同様に比較的直線性の良いステップ端が形成さ

れている。以上 InAlAs 成長時においても InGaAs と同様に単分子層の step 

ordering が形成でき、InGaAs/InAlAs IPSL の形成が可能であることが確認で

きた。 

 

(2) InGaAs/InAlAs IPSL の成長 

(110)面から[00-1]方向に 3°傾斜させた InP 基板上に、単分子層の step 

ordering を利用して、InGaAs-InAlAs IPSL を成長した。ただし、混晶組成で

の供給では、材料原子の表面移動度の違いによりテラス上で相分離する可能性

があるため、AlAs-GaAs-InAs の供給とした [4.3.1]。図 4.3.4 に成長シーケンス

を示す。InGaAs バッファ層成長後、0.5 分子層相当の AlAs と GaAs、および単

分子層相当の InAs を交互に繰り返し成

長した。図 4.3.5 に理想的に成長された

場合の構造を模式的に示す。4 nm 幅の

テラス上には、2 nm 幅の(InAs)1/(GaAs)1 

MSL と(InAs)1/(AlAs)1 MSL が横並びと

なった IPSL が形成されることになる。成

長はソース材料に金属材料である In, Ga, 

Al および As を用いた通常の MBE で行

い、As 分子線のクラッキングは行わず

As4分子線を用いた。GaAs, AlAs, InAs の

成長速度は 0.15 m/h で、0.5 分子層厚の

成長を約2.5秒かけて成長することになる。成長温度は440℃で、As圧は InGaAs

成長には 3.5 x 10-6 Torr を、また IPSL (AlAs-GaAs-InAs)成長時には 1.8 x 10-

6 Torr を用いた。InGaAs バッファ層と IPSL 層の界面では、それぞれの As 圧
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に設定した２本の As セルを用い、界面では成長中断なしに As 圧を急峻に変化

させている。図 4.3.6 (a) – (d) に InGaAs バッファ層及び IPSL (AlAs-0.5 分子

層, GaAs-0.5 分子層, InAs-1 分子層) 成長時の RHEED 像を示す。IPSL 成長時

においても、単分子層の step ordering が維持されていることが確認できる。 

 

(3) 構造評価 

 形成した IPSL を XRD, TEM により評価した。 

まず、220 回折を XRD により調べた。試料は、(110)面から[00-1]方向に 3˚

傾斜させた InP 基板上 (平均テラス長 4 nm)に 200 nm の InGaAs バッファ層

上に 620 nm の IPSL を成長している。測定は、2を InP のブラッグ角 (43.58

˚)に固定し、スキャンを行った。図

4.3.7 に XRD 強度を示す。IPSL の回

折ピークは、InP 基板から高角側 

0.069˚にあった。二軸性の歪による格

子変形を考慮してVegard則を仮定し

て求めた InAs の組成は 0.50 であり、

図4.3.5に示した平均組成が得られて

いることがわかる。また回折ピーク

の半値幅は 34 arcsec.であり、InP 基

板 (24 arcsec)に比べそれほど大き

くない。格子や組成の大きな乱れは

ないものと考えられる。 

図 4.3.8 に  (-110) 断面 (a) および (001) 断面 (b) の TED 像を示す[4.3.1, 

3]。(a) に示した (-110) 断面像において、基本回折以外に分離間隔の異なる２

種類の超構造回折斑点対が現れている。超構造回折斑点対はいずれも[001]方向

に分離している。１つは、002, 220, 111,・・・といった基本回折位置を中心に
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分離した回折斑点対であり、{h, k, l∓1/6.5} ((h, k, l) はすべて偶数か奇数である)

で表される位置に現れている。また、もう１つは 001, 110, 112, ・・・といった

CuAu-I 型の規則構造の超構造回折位置を中心に分離した回折斑点対であり、{h, 

k, l∓1/13} ((h, k, l) は(even, even, odd) または(odd, odd, even)である)で表され

る位置に現れている。一方、(b) に示した (001) 断面像においては、分離した回

折斑点対はなく、(h, k, l) が (even, even, odd) または (odd, odd, even) といっ

た CuAu-I 型の規則構造の超構造回折位置に単一の回折斑点のみが現れている。 

ここで、図 4.3.5 に示した MSL-MSL からなる IPSL の構造因子について示
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す。図 4.3.9 は、異なる材料 A (InAs), B (GaAs)で構成される(a) CuAu-I 型の規

則構造 (MSL), (b) LM-MSL, および材料 C (GaAs) , D (AlAs)で構成される(c) 

IPSL, と A (InAs)-C (AlAs), A (InAs)-D (GaAs)で構成される (d) MSL からな

る IPSL の構造を模式的に示した実格子である。またこれら構造に対応する逆

格子を (e) – (h) に示す。第３章にも示したように、CuAu-I 型の規則構造 (MSL)

では、(e)に示すように 110, 001, 221・・・といった (h, k, l)が (even, eve, odd)

または(odd, odd, even)に付加的に超構造回折が現れた。この構造が[001]方向に

M 連なり、逆位相境界を介してさらに M 連なった構造が (b) に示す LM-MSL

となる。この構造では、上記超構造回折位置を中心に分離した回折斑点対が (h, 

k, l∓1/2M) ((h, k, l)は (even, eve, odd)または(odd, odd, even))に現れた。一方、

(c) に示すように[001]方向に周期 M の長周期構造となる IPSL では、基本回折

を中心に分離した回折斑点対が (h, k, l∓1/M) ((h, k, l)は (even, eve, even)また

は(odd, odd, odd))に現れる。(d) に示す MSL からなる IPSL では、(b) に示す

LM-MSL 構造において、材料 B が(c)に示す材料 C, D で構成される IPSL に置

き換わった構造である。したがって、回折は(f)と(g) の合成となり、(h) に示す

ように、基本回折を中心とした回折斑点対が(h, k, l∓1/M) ((h, k, l)は (even, eve, 

even)または(odd, odd, odd))に現れ、さらに CuAu-I 型規則構造の超構造回折位

置を中心とした回折斑点対が(h, k, l∓1/2M) ((h, k, l)は (even, eve, odd)または

(odd, odd, even))に現れることになる。図 4.3.10 に、図 4.3.9 (h) に示した MSL 

– MSL からなる IPSL 構造の単位格子と原子配置を模式的に示す。MSL から成

る IPSL 構造は、InAs-GaAs から成る CuAu-I 型の規則構造(MSL)の小単位格

子が M/2 個連なり、材料構成の異なる InAs-AlAs から成る MSL が M/2 個連な

る領域 I と逆位相境界を介して位相が反転した領域 II とから成る。図 4.3.11 に
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この原子配置を基にした回折強度の計算例を

示す。計算では周期, M は６としている。(a) 

に示す(11l)上では、(110)の強度は０となり、

その近傍 (110∓1/2M)の強度が強くなってお

り、この位置に回折斑点対が現れることにな

る。また(b) に示す (22l) 上では、(220)の基

本回折に加え(220∓1/M)の強度が強くなって

おり、この位置に回折斑点対が現れることに

なる。したがって、図 4.3.12 (a) に示す位置

に回折が現れることになり、TED 観察を行っ

た(-110)断面においては (b) に示す位置に回

折スポットが観察されることになる。成長に

用いた基板の傾斜角は 3˚で、その平均テラス

長は 4 nm となる。この場合、テラス上には

小単位格子 (a = 0.58686 nm)は、平均的に

6.8 (M=6.8) 連なって形成される。したがっ

て、回折斑点は、(h, k, l∓1/13.6) ((h, k, l)は 

(even, eve, odd)または (odd, odd, even)で

CuAu-I 型規則構造の超構造回折位置)と(h, k, l∓1/6.8) ((h, k, l)は (even, eve, 

even)または(odd, odd, odd)で基本回折位置)に現れることになる。図 4.3.8 に示

した(-110)断面の TED では、CuAu-I 型の超構造回折位置近傍で(h, k, l∓13.5) 

付近に、また基本回折位置近傍で (h, k. l∓6.5)付近に回折斑点対が得られており、

図 4.3.5に示したMSLからなる IPSL構造が形成できているものと考えられる。 

 図 4.3.13 は(110)近傍 (a)、(220)近傍 (b)を測定した XRD 強度である。測定
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は 2をそれぞれのブラッグ角に固定してのみをスキャンしている。(110), (220)

近傍に明瞭に対となった回折が得られている。(110)近傍では、(2q, q)が(21.11˚, 

10.61˚), (21.86˚, 16.77˚)のとき回折強度が最大となっている。これら回折位置は

図 4.3.14 に模式的に示すようにそれぞれ (1.02, 1.021, 0.07), (0.98, 0.98, -0.07)
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に対応し、[00l] 軸に対して-17.5˚傾いた軸上にある。(InAs)と（GaAs+AlAs）

とから成る構造が図 4.3.14 (b)に示すように傾いていることを示しており、サイ

クル当たりの供給量が 2 ML 相当に対して平均的に 0.033 ML 相当 (1.65%)過

剰であったことを示している。一方、(220)近傍の回折斑点対は、(110)近傍に比

べ弱く回折ピークが不明瞭であった。GaAs-AlAs の組成揺らぎが生じているこ

とを示唆している。 

 形成した IPSL の形態を調べるため TEM 観察を行った。図 4.3.15 に(-110)断

面の暗視野 (DF) 像を示す。InGaAs バッファ層との界面に対してほぼ垂直方向

に伸びる周期的な界面コントラストが得られている。このコントラストの明る

い領域が InAlAs に、また暗い領域が InGaAs に対応している。InGaAs/InAlAs

のコントラスト（横方向）周期は概ね 4 nm であり、これは基板の傾斜角から予

想される平均テラス長にほぼ一致している。ただし、成長方向（上方向）に向け

てはコントラストにうねりがあり、途切れ、枝別れ等も観察され、周期性が乱れ

た部分が観察されるほか、コントラストが薄れ混晶化を示唆する領域も観察さ

れている。これは、成長時の成長速度の僅かな変化やステップ端の揺らぎや間隔

の乱れに起因しているものと考えられる。図 4.3.16 に(110)平面の TED 像を示

す。図 4.3.12 に示した位置に一致した回折斑点が[00l] 軸上に分離して明瞭に

現れている。形成された周期の方向が、基板の傾斜方向に一致して形成されてお

り、また回折斑点の形状（円形）よりその周期性も高いことが予想される。図

4.2.17 に TEM-DF 像を示す。[-110]方向に沿って直線性の良い InGaAs/InAlAs

界面コントラストが得られている。こうした像は、基板面に平行な数 nm から

数十 nm の限られた領域の構造を反映した像である。断面構造において観察さ
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れたうねり等の乱れは、こうした薄い領域ではあまり顕著な乱れとはならない

ことを示唆している。 

 

(3) PL 特性 

 形成した IPSL の PL 特性を調べた。図 4.3.18 に形成した IPSL から得られ

た 4.2KのPLスペクトルを示す。比較のため前章で示した (InAs)1/(GaAs)1 LM-

MSL および通常の積層型の InGaAs (2 nm)/InAlAs (2 nm)超格子、IPSL と同

じ平均組成の In0.5Ga0.25Al0.25As ４元混晶から得られたスペクトルも併せて示
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す。IPSL からは２つのピークが得られている。主ピークは 1.06 eV にあり、こ

れは井戸となる(InAs)1/(GaAs)1 LM-MSL より 260 meV も高エネルギー側にあ

る。またこのピークは完全に混晶化した場合に対応する In0.5Ga0.25Al0.25As ４元

混晶よりも 90 meV 程度低エネルギー側にあり、InGaAs (2 nm)/InAlAs (2 nm)

超格子のピークに近い。InGaAs, InAlAs がそれぞれ 2 nm 程度の幅を持つ IPSL

構造が形成できていることを示している。一方、主ピークより高エネルギー側に

ある副ピーク (1.13 eV)は、In0.5Ga0.25Al0.25As ４元混晶に近い値であり、混晶

化している領域、あるいは GaAs と AlAs が相互に混じり合い組成変調度（組成

差）が小さい領域が混在していることを示している。IPSL の主ピークの半値幅

は、47 meV であった。これは、通常の積層型の超格子 (9 meV)に比べ 5 倍以上

広い。断面 TEM では、InGaAs/InAlAs コントラストの揺らぎが観察されてお

り、この広い PL 半値幅は主にこうした構造の不均一性を反映しているものと考

えられる。 

 以上、(110)面から[00-1]方向へ 3°傾斜させた InP 基板上に、ステップフロー

成長を利用して、0.5 分子の GaAs と AlAs および 1 分子層の InAs を交互に繰

り返し成長することにより、(InAs)1/(GaAs)1 MSL と(InAs)1/(AlAs)1 MSL から

成る IPSL を MBE により初めて成長した。成長した IPSL 構造を TEM, XRD

により評価した。構造因子に基づく回折に一致した明瞭な回折が得られており、

基本的な周期構造が形成できていることを確認した。これにより、成長のみによ

る量子細線形成に向け、こうした手法の可能性を示した。 

 

４－４ (110) InP 基板上の InAs/GaAs 歪面内超格子の作製 

前節では、(110)面から[00-1]方向

に傾斜させた InP 基板上でのステッ

プフロー成長を利用することによ

り、InGaAs/InAlAs IPSL を成長し、

基本的な面内周期構造が形成できる

ことを示した。しかし、TEM 観察や

PL 特性に見られたように、界面の揺

らぎや組成の不均一があり、実デバ

イスへ応用できるほどの優れた特性

ではなかった。一方、InAs/GaAs など

の格子不整合系結晶を短周期で積層

すると面内で組成変調がおこること

が報告されている[4.4.1-3]。これまで
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に、(001) GaAs 基板上に成長した InP/GaP 超格子や(001) InP 基板上に成長し

た InAs/GaAs 超格子中に図 4.4.1 に示すような細線形状の面内組成変調が確認

されている。こうした組成変調の発生機構は明らかにされていないが、歪に関係

した何らかの機構が働いているものと考えられる。また、この構造では図 4.4.2

に示すように GaAs-InAs には 7%もの格子不整があり、基板面に対し垂直に形

成される InAs-GaAs の界面についても興味ある。 

そこで、本節ではこれまでに示したステップフロー成長にこうした歪系結晶

に働く自己形成的な機構を付加することにより制御性が向上することを期待し

て InAs/GaAs 面内歪超格子 (in-plane strained superlattice: 以下 IPSSL)の形

成を試みた結果 [4.4.4, 5] について示す。 

 

(1) 成長方法 

(110)面から[00-1]方向に傾斜させた InP基板上に単分子層の step ordering を

形成しながら、0.5 分子層の InAs と GaAs を交互に繰り返し成長した。図 4.4.3 
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(a)に成長シーケンスを示す。成長が理想的に行われた場合、(b)に示すように

InAs と GaAs がテラス上に横並びになった InAs/GaAs IPSSL が形成されるこ

とになる。図 4.4.4 に(110)面から 3˚傾斜させた InP 基板上に 0.5 分子層の InAs

と GaAs を交互に繰り返し成長している際の RHEED 像を示す。100 nm 以上

の厚さを成長した後においても InGaAs 成長時と同様に単分子層の step 

ordering を示す回折斑点が継続的に現れており、こうした格子不整合系におい

ても step ordering が維持されることがわかる。成長条件は、単分子層の step 

ordering が起こる条件により決定した。成長速度は、InAs, GaAs がそれぞれ 95 

nm/h, 83 nm/h を用い、0,5 分子層を 3.9 秒、4.5 秒かけて成長している。成長

温度は 470℃で、As 圧は IPSSL (InAs-GaAs の交互成長)成長時は 4.3 x 10-6 

Torr を用い、InGaAs, InAlAs 成長時は 1.0x 10-5 Torr を用いた。InGaAs バッ

ファ層と IPSSL 層の界面では、それぞれの As 圧に設定した２本の As セルを

用い、界面で As 圧を急峻に変化させた。 

 

(2) 構造評価 

形成した IPSSL を XRD, TEM により評

価した。 

まず、220 基本回折を XRD により調べた。

測定は、2を InP のブラッグ角 (43.58˚)に

固定し、スキャンを行った。図 4.4.5 に回折

強度を示す。成長した IPSSL の回折ピーク

は InP 基板から高角側 0.069˚にあった。二

軸性の歪による格子変形を考慮して Vagard

則を仮定して求めた InAs の組成は 0.50 で

あり、平均的にほぼ意図する組成構造が形成

できていることがわかる。また、IPSSL の回
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折ピークの半値幅は 34 arcsec であり、InP

基板 (24 arcaec)に比べそれほど大きくは

ない。格子や組成に大きな乱れはないもの

と考えられる。 

次に、TED により超構造回折について調

べた。図 4.4.6 に(110)面から[00-1]方向に

1.5˚傾斜させた InP 基板 (平均テラス長 8 

nm)上に成長した IPSSL から得られた(-

110)断面の TED 像を示す。002, 220, 

111,・・・といった基本回折位置を中心に

分離した回折斑点対が {h, k, l∓1/13.5} (た

だし(h, k, l)すべて偶数かまたは奇数)で表

される位置に現れている。また、前節でみ

られたような CuAu-I 型の超構造回折位置には回折斑点はなく、図 4.4.3 に示し

たような面内長周期構造が基板の傾斜方向である[001]方向に平均テラス長に一

致して形成されていることがわかる。 

図 4.4.7 (a)は、(110)面から[00-1]方向に 1.2˚傾斜させた基板 (平均テラス長

10 nm)上に成長した IPSSL の(-110)断面の TEM-DF 像である。InGaAs バッフ

ァ層との界面に対してほぼ垂直方向に伸びる周期的な界面コントラストが現れ

ており、横方向への周期構造が形成されていることがわかる。このコントラスト

の周期は概ね 10 nm であり、基板の傾斜角に対応した平均テラス長によく一致

している。(b)は(110)平面の TEM-DF 像である。InAs-GaAs 界面が[-110]方向

に形成されており、数ミクロンにも及ぶ広い範囲で直線的に形成されており、横

方向に良好な超格子が形成されていることがわかる。 

IPSSL の組成分布をエネルギー分散型Ｘ線分光法(Energy-Dispersive X-ray 
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microanalysis: 以下EDX)により調べた。このEDXは電界放出型の走査型TEM 

(Field Emission type Scanning Transmission Microscopy: 以下 FE-STEM)に

組み込まれており、電子線は直径 1 nm 程度にまで絞りこむことができる。その

ため空間分解能は 1 – 2 nm 程度である。図 4.4.8 に (110)面から[00-1]方向に

1.2˚傾斜させた基板上に成長した IPSSL から得られた (1-10)断面の STEM 像

と像中の A-A’で示した白線に沿って測定した In と Ga の濃度プロファイルを示

す。像中の実線沿った In, Ga の濃度は、STEM 像のコントラスト周期に一致し

て相補的に変化しており、InAs-rich な領域と GaAs-rich な領域が形成できてい

ることがわかる。像中の矢印で示した点での In, Ga, As の比は 12 : 38 : 50 であ

った。供給した InAs と GaAs が混じり合い、In0.24Ga0.76InAs の混晶が成長形

成されていることを示している。 

 

(3) PL 特性 

1.2°傾斜させた基板上に成長した IPSSL を 77K での PL により評価した。

図 4.4.9 に PL スペクトルを示す。試料の層構造を(b)に示す。InAs/GaAs IPSSL 

(厚さ 100 nm)と InP に格子整合した InGaAs(厚さ 200 nm)を InGaAs/InAlAs

バッファ層上に成長している。IPSSL の成長方向への厚さは 100 nm であるた

め、成長方向でのキャリア閉じ込め効果（量子化）はない。したがって、[001]

方向への幅が PL 発光エネルギーに寄与することになる。試料からは、0.81 eV

と 0.77 eV に２つのピークが得られた。高エネルギー側の 0.81 eV は InGaAs か

らの発光、また低エネルギー側の発光は IPSSL からの発光と考えられる。IPSSL
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の発光スペクトルの半値幅は 27 meV であった。これは InGaAs 混晶(18 meV)

に比べやや広いものの、前節で示した InGaAs/InAlAs IPSL (47 meV)に比べ半

分程度にまで低減している。InGaAs/InAlAs IPSL に比べ超格子のサイズ揺ら

ぎや組成の揺らぎは、小さくなっていることが予想される。IPSSL の組成構造

を評価するため、超格子 (In1-xGaxAs (5 nm)/InxGa1-xAs (5 nm))の光学遷移エネ

ルギーを計算した。超格子を構成する InAs と GaAs のうち割合, x が相互交じ

り合った場合を想定し、In1-xGaxAs (5 nm)/InxGa1-xAs (5 nm)超格子の光学遷移

エネルギーを混合割合, x をパラメータに計算した。計算には、SP3*S 強結合近

似 (nearest-neighbor sp3*s tight-binding approximation [4.4.6, 7])を用いた。

また、歪の効果も考慮して、Pollak らが示した strain Hamiltonian [4.4.8]を用

いた。In1-xGaxAs /InxGa1-xAs の価電子帯の不連続, EV については、これまで

に報告されている InxGa1-xAs/GaAs ヘテロ構造の値, 0.3Eg (Eg は In1-xGaxAs

と InxGa1-xAs のバンドギャップの差で、Eg = Eg (In1-xGaxAs) – Eg (InxGa1-

xAs)) [4.4.9]と 0.4Eg[4.4.10]を基に、EV = (0.3 ∓ 0.1)Egとした。なお、実験

的には(001) InP 基板上に成長した In0.68Ga0.37As/In0.39Ga0.61As 超格子において

は、室温で 0.716 eV の光学遷移エネルギーが報告されている[4.4.11]。上記計

算では、EV = 0.2Egを用いた場合が 0.718 eV、またEV = 0.4Egを用いた場

合が 0.709 eV であり、報告されている実験値とよく一致した値となることを確

認している。 図 4.4.10 に In1-xGaxAs (5 nm)/InxGa1-xAs (5 nm) 超格子の光学

遷移エネルギーの混晶比, x 依存性を示す。混晶比, x の増加により遷移エネル

ギーが単調に増加する傾向にある。PL 測定により得られた IPSSL の発光エネ

ルギーは、0.77 eV であった。この値は、混晶比, x が 0.26∓0.02 の場合に一致

し、In0.74Ga0.26As と In0.26Ga0.74As から成る超格子により IPSSL が構成せれて

いることを示している。この結果は、先に示した EDX による組成分析の結果と
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非常によく一致している。したがって、平均的に 26%程度の In と Ga が相互に

混ざり合っていることになる。図 4.4.11 に示すように、この超格子の障壁領域

と井戸領域の変調組成差は 0.48 に達しており、これまでの GaAs/AlAs や

GaSb/AlSb から成る IPSL の変調組成差が 0.1~0.2 程度[4.4.12-14]であった。

面内超格子の変調組成の制御性が大きく向上していることを示している。 
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(4) 電気的特性（移動度） 

 InAs/GaAs IPSSL の電子移動度を調べるため、InAs/GaAs IPSSL を電子走

行層に用いたSD構造を作製、その 2DEG移動度をホール測定により評価した。 

InAs/GaAs IPSSL を電子走行層にした選択ドープ構造を成長し、その 2DEG 移

動度を調べた。 

 図 4.4.12 に成長した SD 構造を模式的に

示す。(110)面から[00-1]方向に 1.2˚傾斜さ

せた InP 基板上に 350 nm の InGaAs バッ

ファ層, 100 nm の InAs/GaAs IPSSL 電子

走行層, 10 nm の InAlAs スペーサ層, Si を

3 x 1017 cm-3 ドープした  90 nm の N-

InAlAs 電子供給層, N-InGaAs コンタクト

層を成長した。2DEG 移動度は、ホールバ

ー (測定長 100 m, 幅 50 m)を基板の傾

斜方向である[001]方向（ステップに直交す

る方向）とこれに垂直な [-110]方向 (ステ

ップに平行な方向)に形成し、ホール測定

により評価した。図 4.4.13 に 2DEG 移動

度 ([001], [-110])の温度依存性を示す。電子の面濃度, Ns はいずれの方向におい

ても 1 x 1012 cm-2であり、測定温度に対してほとんど変化しない。一方、2DEG
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移動度は、[-110]方向と[001]方向との間で異方的であった。IPSSL の InAs/GaAs

界面に沿った[-110]方向で移動度は高く、界面に直交する[001]方向で低い移動

度を示した。両方向の間での移動度比 ([-110]/[001])は、表 4.4.1 に示すように室

温域においても２と高い値といなっており、横方向への変調組成構造が異方的

な伝導特性に現れているものと思われる。 

 

(5) IPSSL の厚層化、薄層化 

 IPSSL の構造安定性を確認するため、厚い IPSSL と薄い IPSSL を形成し

TEM 観察を行った。図 4.4.14 (a) に(110)面から[00-1]方向に 1.5˚傾斜させた

InP 基板上に InAs/GaAs IPSSL を 400 nm 厚さ成長した構造の(-110)断面の

TEM-DF 像を示す。コントラストは途中うねりが出ている部分もあるが下側の

界面直上付近と上側の界面直上付近で大きな差異は確認されず、層を厚くする
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ことによる構造形成への影響は少ないと思われる。(b)は、IPSSL 層厚を 10 nm, 

5 nm, 2 nm 成長した構造の TEM-DF 像である。2 nm の IPSSL においても明

瞭なコントラストが観察されており、量子細線などへの応用に有効であること

が確認できる。 

 以上、(110) InP 微傾斜基板上の単分子層の step ordering を利用して 7%の格

子不整がある InAs/GaAs IPSSL を形成した。TED, TEM 観察により面内周期

構造が形成されていることを確認した。EDX, PL 測定によりこの IPSSL の組成

構造を評価した結果、変調組成差が 0.48 とこれまでの報告の中で最大の変調組

成を持つ面内超格子が形成できていることを確認した。こうした面内超格子は、

界面直上より形成されており、高密度の量子細線構造の直接形成に有効である

と考えられる。 

 

４－５ まとめ 

本章では、成長面内（横方向）での原子配置制御について示した。基板に

は、(110)面から[00-1]方向に傾斜させた InP 基板を用いた。この基板上への

成長においては、比較的低い温度領域から明瞭な step ordering が起きること

を RHEED により確認するとともに直線的なステップが形成できることを

AFM により確認した。この基板上での step ordering を利用して、0.5 分子層

の GaAs と AlAs および１分子層の InAs を交互に繰り返し成長し、

(InAs)1/(GaAs)1-MSL と(InAs)1/(AlAs)1-MSL から成る面内超格子(IPSL)を成

長した。XRD, TEM によりその構造を評価した結果、表面のステップ周期に

一致した IPSL が形成できていることを確認した。ただし、混晶化した領域も

部分的に形成されており、均一に制御できていないことも明らかとなった。

また、格子定数が大きく異なる InAs と GaAs を同様に交互に成長して InAs 

/GaAs 歪面内超格子(IPSSL)を形成した。TEM, EDX, PL での評価により既

報告の類似の面内超格子では、最も変調組成差が大きな面内超格子 (変調組成

差 0.48)が実現できていることを確認した。成長のみによる高密度の量子細線

形成に向けて、本手法の有効性が明らかとなった。 
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第５章 GaAs 基板上の InAs/GaAs 歪量子ドットの 

構造制御と光物性 

５－１ はじめに 

第２章で示したように成長方向にヘテロ構造を形成し、キャリアを面内で閉

じ込めた量子井戸構造から、第４章で示したように成長方向と直交する面内

(横)方向にも構造形成を行い、キャリアを面内の微小な領域に閉じ込めた量子

細線 (Quantum wire: 以下 QWir) 構造や量子ドット(Quantum dot: 以下 QD)

構造では、図 5.1.1 に示すように状態密度が変化し、キャリアは特定のエネル

ギーに集中するようになる。こうしたキャリアの閉じ込め次元を高めた量子構

造では、既存デバイスの大幅な性能改善や新たな物性の出現が期待されている

[5.1.1]。特に３次元的な閉じ込め構造となる量子ドットでは、孤立した原子の

状態と同様にその状態密度は完全に離散的となる。この量子ドットの離散的な

状態密度を利用することによっては、これまでの量子井戸レーザの性能を大幅

に上回る量子ドットレーザ (QD レーザ) [5.1.2, 3] や高温動作を可能とする赤

外線受光デバイス [5.1.4-6]、波長多重を利用した高密度の光メモリ[5.1.7, 8]、

少数の電子で動作するトランジスタ[5.1.9, 10]や絶対に盗聴が不可能とされる

量子暗合通信に必要な単一光子光源[5.1.11-13]、量子を制御, 操作する量子情

報デバイス[5.1.14-16] などが提案され、実用的な素子の開発に向けて研究が活

発化してきている。特に、量子ドットを活性層に用いた半導体レーザに関して

は、1982 年に理論的に温度特性の改善[5.1.2, 3]が示されて以来、しきい値電流

の低減[5.1.17]、変調帯域の拡大[5.1.18]などの性能改善が解析的に示されてお
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り、状態密度の先鋭化 (離散化)を実現する量子構造とその作製技術の開発は、

この分野の主要な課題と大きな興味の一つになってきている。 

キャリアの閉じ込め次元を高めた量子構造の作製においては、それまでの成

長方向のみの制御性の向上により実現することは不可能である。そのため、１

次元方向の制御は MBE や MOCVD など成長技術により形成し、それ以外の面

内での閉じ込め次元を高める手段としては加工や再成長を利用した手法が用い

られてきた。図 5.1.2 に代表的な加工による手法を模式的に示す。量子井戸を

成長後、電子線など荷電ビームを用いたリソグラフィによりパターニングを行

い、エッチングにより面内に微細形状を加工する手法である [5.1.19-22]。この

他に、パターニングした基板上への選択成長による手法や [5.1.23-25]やエッチ

ングにより加工した基板の溝部、あるいは凸部への異方性成長を利用した手法 

[5.1.26-28], 第４章に示した微傾斜基板上でのステップフロー成長を利用した

IPSL 形成[5.1.29, 30]やキンクへの成長[5.1.31]、QW 成長した結晶を劈開、再

成長により T 字型の閉じ込め構造を形成する手法[5.1.32-34]、QW 上に歪源と

なる層を形成し、これを微小サイズに加工しこの歪により QW 内に局所的な閉

じ込め構造を形成する stressor による手法[5.1.35]、予め III 族材料のみを基板

に供給して形成した液滴を利用して微結晶を成長する液滴エピタキシー 

[5.1.36]などが報告されてきている。しかし、これらの手法により作製された構

造においては、その性能を充分に引き出せるまでには至っていなかった。例え

ば、リソグラフィとエッチングによる加工を用いた手法では、加工時に損傷や

不純物が導入されてしまい、この欠陥準位を介したキャリアの消滅などにより

充分なキャリア閉じ込めと蓄積ができていないものと考えられる。また、微細

加工の深刻な問題として、(1) サイズを充分に小さくできない、(2) 高密度の形

成が難しい、また (3) サイズの揺らぎが大きいなどがあり、目的とする状態密

度が実現されず、性能が引き出しきれていないものと考えられる。先鋭化した

状態密度を実現し、優位な性能に結び付けていくには、形成する量子構造のサ
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イズをエキシトンの Bohr 半径以下に(GaAs で~13 nm) 高精細に制御する必要

がある。また、半導体レーザで量子ドットが利得媒体として機能するためには

活性層内に高密度に形成されている必要がある。さらに量子効果を利用して予

測されている高い性能を実現するためには、そのサイズは、量子井戸構造での

厚さと同様に分子層レベルで均一に形成されている必要がある[5.1.21]。しか

し、これまでにこれらすべてを満足する構造を実現する形成手法はなかった。 

1990 年代の初頭より活発に研究され始めた量子ドットの自己形成手法 

[5.1.37] は、これまでの形成手法の多くの問題を克服する有望な手法である。

この手法は、格子不整合系結晶の初期に現れる Stranski-Krastanow (以下 S-

K) 型の島状成長[5.1.38]を利用している。典型例としは、GaAs 上に成長した

InAs 成長島がある。7%もの格子不整があるにも関わらず、転位などの欠陥を

生成することなしに下地となる GaAs 上に圧縮歪を伴った状態で～1010 cm-2と

いった高密度で形成される。典型的なサイズは、底面直径は~20 nm で高さが

3-5 nm の円錐形状もしくはピラミッド形状となっている。GaAs-InAs では、

エキシトン半径は 10 – 20 nm であるので、この成長島は３次元の量子閉じ込

め効果を生むのに十分なサイズである。実際に、この手法で形成した量子ドッ

トから、離散化したエネルギー準位からの輝線的なエキシトン発光が明瞭に観

測されている [5.1.39, 40]。半導体レーザへの応用においても、これを活性層

に用いたレーザ (QD レーザ) において、量子準位間の遷移により室温での連続

発振が確認され[5.1.41-46]、発振しきい値も既に実用化されている量子井戸レ

ーザに近づいてきている[5.1.47-51]。 

形成手法として用いられている S-K 型の島状成長 [5.1.38]は、次節にも示す

よう、下地層上に濡れ層 (wetting layer: 以下 WL) と呼ばれる層状結晶を伴っ

た形態で形成される。薄膜成長の３形態のうちの１つで、1930 年代から広く知

られていたものである。この形態となる GaAs 上に形成される In(Ga)As の島

状成長についても、1980 年代にいくつかのグループにより RHEED, TEM 等

により観測されている [5.1.52-57]。しかし、その目的は GaAs 上に形成する

InGaAs 歪層の平坦成長であり、量子ドットの形成手法としは、広く注目され

ないままにきていた。GaAs 上に成長した InAs 成長島が量子ドットとして物性

を示す可能性が示されたのは、Goldstein ら[5.1.58]、Tabuchi ら[5.1.59]の論

文である。GaAs 上に形成された In(Ga)As の微細なクラスタ結晶を TEM によ

り確認するともにこのクラスタからの発光特性を明瞭に示している。また

Leonard ら [5.1.37] は、S-K 型の InAs 成長島を量子ドット形成手法として、

初めて制御して成長島を形成し、TEM によりその構造を明瞭に示すとともに

量子ドットから発光特性としてその PL を示した。これ以降、この成長形態を

利用した量子ドット形成手法としての研究が活発化してきている。S-K 型の
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InAs 成長島が三次元的な閉じ込めが可能であり、量子ドットの特徴的な離散的

なエネルギー状態を実現できることが、主にその発光特性を基に確認されてき

た[5.1.37, 39, 60-62]。こうした S-K 型の量子ドットは、本章で扱う InAs だけ

でなく、InGaP [5.1. 63, 64], CdSe [5.1.65], GaN [5.1.66, 67]でも報告されてき

ている。近い将来、この自己形成量子ドットは、材料の多様性も含め新たな材

料として、半導体レーザ[5.1.2, 3]や光増幅器[5.1.68]など既存のデバイスの性能

を大きく改善するととものに、将来の量子情報デバイスなど新たな機能をもっ

たデバイス創生へと展開していくものと考えられる。 

本章では、量子ドットの自己形成手法である S-K 型の島状成長を利用した

InAs 量子ドットの形成について示す。5-2 節では InAs 成長島の基本的な構造

特性と成長パラメータとの関係を明らかにする[5.1.69-72]。5-3 節では、この量

子ドットを用いた高性能レーザの実現に向けて、積層成長について検討した結

果を示す[5.1.69]。積層成長では、積層とともに量子ドットのサイズが大きくな

る問題が指摘されていた [5.1.73]。初期層と同じサイズと密度で量子ドット層

を単純に繰り返し積層するためには中間層をある程度厚くする必要がある（> 30 

nm）こと[5.1.69]、また中間層を薄くした場合、積層方向に量子ドットの配列性

が現れることを示す[5.1.69, 70]。5-4 節では、高性能の量子ドットレーザの実現

に向けて大きな課題である均一性制御に関し、前節で示した積層方向への配列

性を利用した形成手法について示す。量子ドットを薄い中間層を介して近接し

て積層する近接積層構造を提案し、積層数に応じてドットの実効的な高さ（発光

波長）を制御できること、また均一性が大幅に改善できることを示す[5.1.69, 74-

76]。さらに、中間層を３分子程度にまで薄くして、InAs 供給量を精細に制御し

て積層したコラムナ形状の量子ドットを形成し、これを用いた量子ドットレー

ザにおいて、発振しきい値が既報告値より１桁程度低減できることを示し

[5.1.50, 51]、その優位性を明らかにする。最後に 5-5 節では本章で得られた結

果を要約して示す。 

 

５－２ GaAs 上に成長した InAs 島状結晶と量子ドット構造 

(1) 成長島形成のエネルギーモデル 

 薄膜形成はその形態をもとに次の３つに分類されている。(a) Frank-van der 

Merwe (F-M)型, (b) Stranski-Krastanow (S-K)型, (c) Volmer-Weber (V-W)型

である。図 5.2.1 にこれら形態を模式的に示す。(a)の F-M 型は、下地上に層状

に成長する形態で、前章までに示してきた QW など下地の結晶方位に一致して

成長するエピタキシャル成長はこの分類に含まれる。(b) の V-W 型は下地に対

して 3 次元的な島状成長する形態で、生成膜材料どうしの方が下地材料とより
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結合しやすい場合に現れる。これは図 5.2.2 (a)に示すように、生成膜材料の原

子間のポテンシャルをffとし、また生成膜材料の原子と下地材料の原子間のポ

テンシャルをfsとして、生成膜材料どうしの方が下地材料とより結合しやすい

場合、すなわち ff がfsより大きい（W をff に対するfs の比, W = fs /ffとし

て、W < 1）場合、V-W 型の成長形態になり、生成膜材料どうしより下地材料

と結合しやすい場合、すなわち ff がfsより小さく、W > 1 の場合、F-M 型の

成長形態になるとされている [5.2.1]。これら２つの形態に対し、S-K 型は F-

M 型と V-W 型の中間的な形態となっており、成長初期は層状に成長し、成長

膜厚の増加により島状成長へと移行する形態である。この S-K 型については、
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図 5.2.2 (b)に示すように下地結晶との格子不整（(as - af)/as, ここで asは基板の

格子定数で afは生成膜の格子定数）を取り入れた相図により説明されている

[5.2.1]。格子不整があると、W > 1 の場合であって格子不整の大きさに依存し

て V-M 型となる場合がある。これは、格子不整によって生じる、歪エネルギー

が V-M 型の成長島形成の駆動力になっているとして理解できる。S-K 型の成長

形態では、成長初期には層状に成長し、膜厚の増加により島状成長へと移行す

る。島状成長へ移行する前の層状部は、濡れ層：wetting layer と呼ばれ、この

成長形態の特徴的な形態の一つになっている。また、S-K 型成長においての層

状成長から島状成長への移行に関しては、図 5.2.2 (c)に示すように、歪エネル

ギー (strain energy) と表面エネルギー (surface energy)との和を全系のエネ

ルギー (total energy)として、この total energy が層状形態、島状形態でどち

らが低くなるかで遷移形態が決まるとされている [5.2.2]。 

 

(2) GaAs 上への InAs 島状成長 

GaAs 上に成長した InAs は図 5.2.3 (a)に模式的に示すように、成長初期にお

いて層状に成長し、1.5~2 ML 相当の成長により島状成長へと移行する。こう

した成長形態の移行は RHEED によりその場観察が可能で、(b)に示すように層

状成長時の 2 次元平面からのストリーク像（左側の像）から、島状成長へ移行

時には凸部の透過回折となりスポット像（右側の像）へと変化する。表面に形

成された成長島の形状や密度は、(c) に示す AFM により観測が可能で、底面直

径が~20 nm, 高さが 3-5 nm の成長島が～6 x 1010 cm-2といった高密度で形成
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されていることが確認できる。また埋め込んだ形状は (d)に示す断面の TEM

観察により評価することができる。この成長様式の特徴である濡れ層の上に成

長島が形成されていることが確認できる。以下、RHEED により成長島の形成

をその場観察した成長島形成のダイナミカルな形態を示し、次いで成長島の構

造特性 (形状と密度)と成長条件との関係を AFM, TEM を用いて評価した結果

を示す [5.2.3]。 

図 5.2.4 に、GaAs 上へ InAs を成長している際の RHEED 像と回折強度の変

化を成長シーケンスとともに示す。RHEED 像は、電子線を [110]方向から入

射させて観察している。下地結晶となる GaAs 成長（成長温度 600℃）におい

ては、表面の平坦性を反映したストリーク像であり、表面構造は As 安定化を

示す(2x4)となっている。As 照射を継続したまま成長を中断 (Ga の供給を停止)

し、成長温度を InAs の成長に適した 500℃へ下げる過程では、As が表面に過

剰付着し、表面構造は C(4x4) へと変化する (左端の像)。In の供給を開始する

と、表面の再配列構造を反映した分数次のストリークは消失し (1x1) へと変化

する。また、左端の像の矢印で示した回折強度も図に見られるように徐々に低

下していく。表面を動き回る In により再配列構造が崩されるとともに In の非

常に大きな表面移動度により表面回折が散乱されていることが予想される。

InAs の成長量が 1.6 ML 相当に達した時点で、回折像はバルクの透過回折であ

るスポット像へと変化し、回折強度は急激に強くなり始める。層状成長から島

状成長へ移行したことがわかる。また、成長島形成後 (anneal 後)に GaAs で

埋め込み成長を行うと、GaAs の成長層厚の増加にしたがってストリーク像へ
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と変化し、回折強度も低下していく。概ね 6 ML 相当の GaAs の成長により

InAs 成長前の GaAs と同等の回折像が得られるようになる。6 ML 相当の

GaAs 成長により InAs 成長島が埋め込まれ、成長表面が平坦に回復しているこ

とを示している。 

次に InAs 成長島構造（形状、密度）の成長条件依存性について示す。 

(i) 供給量に対する変化 

InAs 供給量に対する InAs 成長島のサイズと密度の変化を AFM により評価

した。図 5.2.5 に、成長温度 500℃、成長速度 0.1 ML/s の成長条件で、InAs

の供給量を、(a)1.3 ML, (b)1.6 ML, (c) 2.1 ML, (d) 2.6 ML と変えて成長した表

面の AFM 像を示す。走査エリアは 0.5 x 0.5 m2 である。(a)に示ように InAs

成長量が 1.3 ML では、成長島はまだ形成されていない。下地の GaAs の表面

ステップを反映して層状に成長していることがわかる。InAs 供給量が 1.6 ML

に達すると(b)に見られるように成長島の形成が確認できる。これは図 5.2.4 に

示した RHEED の結果とほぼ一致している。1.6 ML 供給で形成される成長島

の密度はそれほど高くなく、6 x 109 cm-2 程度である。InAs 供給量をさらに増

やしていくと成長島の密度は急激に増加し、(c) 2.1ML の供給で、密度は~ 1 x 

1011  cm-2に達する。さらに供給量を増やし、(d) 2.6 ML の供給では、密度に

それほど大きな変化はなく、合体したと思われる直径が 2 倍以上の巨大な塊状

の成長島 (Giant island) が形成されている。 

図 5.2.6 に InAs 供給量に対する成長島のサイズ（底面の直径）と密度の変化
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を示す。供給量が 1.6 ML までは層状成長となり成長島は形成されない。1.6 

ML 以上の供給量で成長島が形成され始め、2 ML 程度までにその密度は急激

に増加する。供給量が概ね 2 ML を超えると密度の増加はほぼ停止し、供給量

に対して密度は飽和傾向を示す (~1 x 1011 cm-2)。また、2.3 ML の供給では合

体によると思われる塊状の巨大な成長島が確認され (~3 x 109 cm-2)、密度は供

給量の増加にともなって増加する傾向を示している。上記のように、InAs 供給

量に対して、成長形態は (1) 層状成長 (2D growth)、(2) 核形成 

(Nucleation)、(3) 密度増加 (Increase in island density)、(4) 巨大な成長島形

成 (Giant island) の４つのモードに大別することができる。 

(ii) 成長温度に対する変化 

図 5.2.7 に成長島のサイズ（底面直径）と密度の成長温度依存性を AFM 像

とともに示す。InAs の供給量は 2.1 ML 一定とした。成長温度を 470℃から

560℃へと高めることにより、成長島のサイズは 15 nm から 45 nm へと大きく

なり、また密度は 3 x 1011 cm-2から 8 x109 cm-2へと大幅に減少する。こうし

た変化は、成長温度の変化にともなう In の表面移動度（表面マイグレーショ

ン）の変化と一致した傾向をしており、成長島の形成が In の表面移動度律速に

なっていることを示唆している。 

(iii) 成長島の断面構造 

図 5.2.8 は、2.5 ML の InAs を供給して成長した成長島を GaAs で埋め込ん

だ構造の (a) 平面と (b) (110)断面の TEM 像である[5.2.4]。(a)に示す平面像に

見られるように、直径が 15 – 20 nm で高密度に形成された成長島と 30 – 40 
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nm の低密度に形成された巨大な成長島の 2 種類の成長島が観察される。巨大

な成長島の一部からは干渉縞(モアレフリンジ)が観測されており、格子緩和が

起こっていることを示唆している。(b)の断面像より、高密度の成長島の高さは

3 – 5 nm であり、巨大な成長島は 10 nm を超える高さとなっている。歪に起

因した暗いコントラストが成長島の周辺に現れており、成長島の形成により埋

め込み層である上層側の GaAs だけでなく、下地の GaAs 層の格子も歪んでい

る (引っ張り歪を受けている)ことが判る。欠陥については、主に V 字状の転位

と積層欠陥の２種類が観察されている。V 字状の転位は、(a) の平面像におい

ては中央付近に見られるように巨大な成長島から直線状に伸びる欠陥として観
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察される。この欠陥は (b) の断面像に示すように、巨大な成長島の中央部から

等価な{111}面上に伸び、V 字状を呈している。表 5.2.1 に、供給量を 1.6 ML, 

1.8 ML, 2.5 ML と変えて成長した成長島から観察された転位と積層欠陥の密度

をまとめて示す。欠陥は、供給量を 2.5 ML まで増やし、巨大な成長島が形成

された場合のみ確認されている。ただし、巨大な成長島すべてから欠陥が発生

しているのではなく、欠陥密度は巨大な成長島の密度より１桁程度少ないこと

が確認[5.2.4]されている。 

以上、InAs 成長島の基本的な成長形態と構造、および主要な成長パラメータ

との関係について示した。InAs を GaAs 上に成長することにより、(1) S-K 型

の濡れ層を伴った成長島を形成すること、(2) 成長島のサイズと密度が供給

量、成長温度に大きく変化すること、また (3) 供給量の制御により巨大な成長

島の生成を抑制することにより欠陥フリーで成長島を形成できることを確認し

た。この成長島を GaAs で埋め込んだ構造の典型的なサイズは、底面直径が 15 

- 20 nm、高さが 3 - 5 nm の円錐形であった。GaAs-InAs のエキシトン半径は

10 - 20 nm であり、この構造により量子ドットの離散的な状態密度の実現が十

分可能であることを確認した。これら InAs 量子ドットをさらに精細に制御す

ることにより、予測されている高性能な半導体レーザ（QD レーザ）など新規

な量子ドットデバイスを実現できる可能性がある。 

 

５－３ InAs 量子ドットの積層成長 

前節で示したように GaAs 上に形成される S-K 型の InAs 量子ドットによ

り、QD レーザなど新規な QD デバイスを実現できる可能性がある。この量子

ドットをレーザなどに応用する場合、利得媒質となる量子ドットの積層成長は

極めて重要な技術となる。本節では、GaAs 中間層を介して繰り返し積層する

量子ドットの積層成長について示す [5.3.1]。 

図 5.3.1 は GaAs 中間層の厚さを (a) 10 nm, (b) 20 nm で積層した試料の 



130 

 

(110) 断面の TEM 像である。中間層厚の違いにより積層される量子ドットの

形状に大きな差異が確認できる。GaAs 中間層の厚さを (a) 10 nm で積層した

場合、積層した量子ドットは積層方向に配列して形成される。サイズは積層数

の増加とともに大きくなり、また密度は著しく減少している。中間層の厚さ

は、量子ドットの高さの２倍以上の厚さであり、また埋め込み成長により表面

が平坦化する 6 nm より充分厚くしても下層の量子ドットとの相関が生じてい

ることがわかる。一方、中間層の厚さを (b) 20 nm にした場合には、下層との

相関はほとんど見られず、初期層に類似したサイズと密度で繰り返し積層され

ている。(a)に示したような積層方向での量子ドットの配列形成は、Solomon ら

によっても確認されており[5.3.2]、量子ドットの積層成長における重要な課題

の一つになっていた。こうした配列形成は、Xie らも指摘するように[5.3.3]、

下層ドットにより GaAs 中間層が引っ張り歪を受け、これが伝搬し積層成長に

影響を及ぼしているためと考えられる。量子ドットの上下に拡がる歪について

は、図 5.2.8 に示した断面 TEM においても歪のコントラストとして観察され

ている。中間層に導入された歪の様子を図 5.3.2 に模式的に示す。(a) に示すよ

うに InAs ドット上の GaAs は局所的に引っ張り歪を受け、面内の格子は拡が

ることになる。この歪は中間層を厚くするとともに抑制され、中間層厚が充分

に厚い場合には、下層のからの歪を受けることなく第１層と同様に InAs ドッ

トが形成されることになる。しかし、(b)に示すように中間層が薄く、歪が中間

層上端 (積層するドットの直下) にまで達している場合には、供給された In-As

は、歪エネルギーがより小さくなる領域、すなわち下地の GaAs が引っ張り歪

により面内格子が拡がっている領域に取り込まれやすくなり、優先的に InAs

ドットが形成されると考えられる。また、この領域では、下地となる GaAs の

面内格子は引っ張り歪により拡がっており、InAs ドット自体の歪は本来の

GaAs 上に比べ緩和されると考えられる。そのため、サイズも大きくなると考

えられる。一方、(c) に示すように中間層をより薄くした場合には、下層に形
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成した全ての InAs ドットの歪が中間層の上端にまで達することになる。この

場合、顕著に密度を低下させることなく下層の InAs ドットと相関を持たせて

配列形成させることができると考えられる。 

これを確認するため中間層の厚さを変えて積層し、量子ドットのサイズと密

度の変化を調べた。図 5.3.3 (a) に試料構造を模式的に示す。中間層の厚さ, L

を 3 nm から 100 nm の範囲で変えて 10 層の InAs ドット層を積層し、最上層

のドットサイズと密度を AFM により評価した。InAs ドットの成長は、成長温

度 500℃、成長速度 0.1 ML/s で 1.8 ML 相当の InAs を供給した。(b)にドット

の底面直径の変化を示す。10 nm の中間層で積層した場合、ドットの底面直径

は最も大きくなり、約 45 nm と第 1 層目 (24 nm) に比べ２倍程度にまで拡大

する。中間層を厚くするにしたがって底面直径は小さくなり、20 nm 以上の中

間層で積層することにより第１層目と同程度のサイズで積層されるようになる

ことがわかる。(c) に示す密度の変化もサイズの変化に対応しており、10 nm

の中間層で積層した場合に最も減少し、第 1 層目 (約 1 x 1011 cm-2)に対し、

30％程度にまで低下する。中間層を厚くするにしたがって密度は第１層目の密

度に近づき、概ね 30 nm 以上の中間層で積層することにより、第１層目と同じ

密度で形成されるようになる。したがって、中間層に伝搬する歪による影響を

抑制し、初期層と同じドット層の単純繰り返し積層のためには中間層を 20~30 

nm 以上で積層する必要があることがわかる。一方、10 nm よりさらに薄くし
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た場合、サイズと密度は第 1 層目のサイズと密度に近づいていく。これは図

5.3.2 (c) に示したように、中間層が薄くなることにより、下層ドットの歪が中

間層表面に達している確率が増えるため、密度の低下は抑制され、そのためサ

イズの拡大も抑制されたものと考えられる。この中間層 10 nm 以下での積層で

は、成長方向にドットが配列して形成されていることが予想される。この配列

形成を利用して、ドットの形状を制御できる可能性がある。これについては、

5-4 節の近接積層にて述べる。図 5.3.4 に単層構造と 20 nm の GaAs 中間層を

用いて 10 層積層した構造の 77Ｋで PL を示す。積層構造からも同様のピーク

エネルギーと半値幅を持つスペクトルが得られており、20 nm 程度の中間層を

用いて積層することにより、同程度のサイズ分布をもつドットが形成できてい

ることが確認できる。 

一方、InAs ドットからの発光はいずれも 1.2 eV 付近に現れており、半値幅

は 90 meV と広い。これは、S-K 型の InAs 量子ドットの典型的な PL スペク

トルで、図 5.3.5 に模式的に示すように、ドットサイズの不均一に起因してい

る。測定に用いた励起用レーザのスポット径は 100 m 程度であるので、この

中に 106～107個のドットがあり、そのサイズのばらつきを反映していることに

なる。ただし、マイクロ PL など微小領域の少数のドットからの発光は、数 10 

eV の半値幅であることが判っている。 
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こうした S-K 成長利用した InAs 量子ドットをそのまま半導体レーザに応用

した場合、この広い発光スペクトル（エネルギー揺らぎ）は、光学利得を下

げ、予測されているような高性能レーザは実現できない。低い利得は、基底状

態からの発振だけでなく高次の励起準位からの発振も誘発する[5.3.4, 5]。これ

はしきい値電流を大幅に増加させることになる。また、低い利得は、緩和振動

周波数を下げ、変調帯域を抑制することになる。したがって、実用的な通信用

半導体レーザは実現できない。半導体レーザへの応用に向けては、何らかの手

法により構造を制御し、発光スペクトルの拡がり（サイズの不均一）を抑制し

なければならない。一方、Muto により提案された多波長のホールバーニング

メモリ[5.3.6, 7]などへの応用には、こうした発光スペクトルの拡がりを積極的

に利用するため優位と考えられる。 

以上、デバイス応用に向けて重要となる InAs ドットの積層成長について検討

した。初期層に類似した量子ドット層の単純繰り返し積層には中間層をある程

度厚くする必要がある（> 20~30 nm）こと、また中間層を薄くした場合、積層

方向に量子ドットの配列性が現れることを明らかにした。これら InAs ドットの
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積層成長には、下層の InAs ドットから中間層に伝搬する歪が重要であることを

指摘した。 

 

５－４ InAs 量子ドットの近接積層と超近接積層による構造制御 

(1) InAs ドットの近接積層 

前節で示したような InAs ドットの広い発光スペクトルは、半導体レーザな

ど光デバイスへの応用に向けては大きな問題となる。何らかの方法によりサイ

ズバラつきを抑制し、発光スペクトルを狭線化する必要がある。前節で示した

ように S-K 型の InAs ドットの形状は、図 5.4.1 (a) に模式的示すように、高さ

が 3 – 5 nm と横方向サイズ (~20 nm) に比べ小さい。 (b) に一次元ポテンシ

ャルを用いて模式的に示すように、サイズ揺らぎによるエネルギー揺らぎは、

そのサイズが小さいほど大きくなる。したがって、高さを高精細に制御する、

もしくは高さを増大することにより発光スペクトルの拡がりは抑制され、狭線

化できるものと思われる。前節で示した積層方向への量子ドットの配列形成

は、最近いくつかの機関で報告[5.4.1-4]されている。積層方向に配列したドッ

ト間で波動関数が重なる程度まで GaAs 中間層を薄くすると配列形成したドッ

トが電子的な結合状態になる。これは、これまでの QW を薄い障壁層で積層し

た超格子と同じである。この配列形成を利用することにより、図 5.4.2 に模式

的に示すように、中間層厚さと繰り返しの積層数により、ドットの実効的な高

さを制御し、発光スペクトルを狭線化できる可能性がある。さらに、高さを増

大させることにより、発光波長を光通信の波長域 (1.3 m)に制御できる可能性

もある。本節では、数 nm の薄い GaAs 中間層を用いて InAs ドットを配列積
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層し、ドットの実効的な高さの制御と発光スペクトルの狭線化 (不均一幅の低

減) について示す[5.4.5]。厚さを 2 nm にまで薄くした GaAs 中間層を用いて

ドットを近接して積層した構造において、積層数に応じて発光エネルギーが低

エネルギー側にシフトすること、磁気 PL の反磁性シフトより、３次元的なキ

ャリア閉じ込め構造が形成されており、高さが拡大していること、また発光ス

ペクトルの半値幅が 25 meV と通常の 1/3 以下にまで低減していることを示す

[5.4.4-6]。 

図 5.4.3 (a), (b) に InAs ドットの近接積層構造とその成長シーケンスを示

す。2 nm と 3 nm の GaAs 中間層を介して 1.8 ML の InAs を繰り返し成長し

ている (全 5 層)。InAs 成長前には、成長表面の平坦性を回復させるため 2 分

間の成長中断を、また InAs 供給後には 1 分間のポストアニールを行ってい

る。 

図 5.4.4 に上記シーケンスで成長している際の RHEED 像を示す。(a) GaAs

成長時のストリーク像が (b) InAs ドットの形成によりスポット像へと変化し、
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(c) 3 nm の GaAs 中間層の成長後の成長中断 (アニール)の過程でストリーク像

へと変化し、平坦的な表面になっていることがわかる。ただし、(a) にみられ

るような GaAs 表面の再配列構造 (2x の構造) を示す分数次の回折ストリーク

は観察されておらず、図 5.2.4 に示した InAs の成長開始直後と同様に、InAs 

が表面に偏析していることを示唆している。 

図 5.4.5 に InAs ドットを積層成長している際の RHEED 強度の変化を、第

１層目の強度変化とともに示す。強度は挿入図の矢印で示す透過回折のスポッ

ト位置で観測している。InAs 成長前には、挿入図左の RHEED 像に示すよう

に GaAs 表面の平坦性を反映したストリーク像が得られている。前節で示した

図 5.2.4 と同様に InAs の成長開始とともに回折強度は徐々に低下していき、3

次元的な島状成長の開始とともに RHEED 像はストリーク像から右に示すスポ

ット状の透過回折像へと変化し、回折強度が急激に強くなる。第 1 層目の成長



137 

 

においては、回折強度が急激に強くなるまでの時間（層状成長から島状成長へ

移行する時間）は 16 秒であり、島状成長が開始するまでの層厚 (臨界膜厚) は

成長速度より 1.6 ML と見積もれる。一方、3 nm の GaAs 中間層を用いた積層

成長 (第 3 層目、第５層目) においては、同図に見られるように、1.0 ML の

InAs 成長で成長島が形成され始めており、臨界膜厚が約 60％にまで低下して

いる。これは前節でも示したように、下層の InAs ドットの歪による影響と考

えられる。下層ドットによる歪が中間層の表面にまで伝搬し、この局所的な歪

領域に In-As が優先的に取り込まれ、核形成を速めていると考えられる。ま

た、形成された InAs ドットの GaAs による埋め込み成長の過程で、In 原子が

少なからず拡散もしくは偏析する可能性がある。下層の InAs ドットから中間

層中に偏析した In 原子が歪領域に優先的に堆積し、見かけ上臨界膜厚が小さく

観測されている可能性もある。 

2 – 3 nm の薄い GaAs 中間層を用いて近接積層した InAs ドットの形状と密

度を AFM により調べた。図 5.4.6 (a) ~ (e) に、試料構造と近接積層した InAs

ドットの第 1 層目から第 10 層目の AFM 像を示す。近接積層は 3 nm の GaAs

中間層を用いた。AFM 観測は大気環境下で行っている。したがって、これら

試料は同一の成長条件で成長した別の試料である。図に見られるように積層数

の増加にしたがって、サイズはやや大きくなる傾向にある。図 5.4.7 に底面直

径の積層数依存性を示す。第 1 層目において形成された InAs ドットの底面直

径は 24 nm であった。積層数を増すにしたがって底面直径は大きくなり、10

層目においては 33 nm にまで拡大している。なお、10 層目の密度は、１層目

に対し 80%程度となっており、被覆率はほぼ一定となっている。 

この断面構造を TEM により観察した。図 5.4.8. (a) に、2 nm の GaAs 中間

層を用いて 5 層積層した構造の(110)断面の TEM 像を示す。積層した各 InAs

ドット層においても濡れ層のコントラストが明瞭に観察されており、積層成長
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した InAs ドットにおいても第 1 層と同様に濡れ層を伴った S-K 型の形態であ

るわかる。また、積層形成されたドットは、下層のドットの位置に一致して積

層方向に配列形成されていることが明瞭に確認できる。この積層ドットは全体

として底面直径が 22 nm で高さが 13 nm の円柱形状で、暗い逆円錐形状の歪

のコントラストで覆われている。各層の InAs ドットの上下には 3 - 4 ML 程度

の極薄の中間層があり、上下のドットは空間的に分離しているように観察され
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る。このことは、InAs ドットの高さが、通常に成長した InAs ドットに比べ低

く、また用いた GaAs 中間層 (2 nm)より低いことを示している。また、図

5.4.4 の RHEED 像に示したように、InAs 成長前には平坦な表面形成を示すス

トリーク回折が得られており、GaAs 中間層の上端はかなり平坦的であること

がわかっている。これらを基に予測される成長形態を図 5.4.9 (a) – (d) に模式

的に示す。Chen らの報告[5.4.8]にあるように、GaAs による InAs ドットの埋

め込み成長では、InAs ドット部を避け (a), (b) に示すように成長が進む。(c) 

に示すように、２層目の InAs ドットを形成する前の GaAs 中間層上端での成

長中断 (アニール) により、中間層上端より突出していたドットの先端部は拡

散もしくは歪ネルギーを低下させるために GaAs と置換され、(d) に示すよう

に積層する InAs ドットの濡れ層の一部として取り込まれていくものと考えら

れる。 

図 5.4.8. (b) に同試料の (001) 平面の TEM 像を示す。この像より観測され

る密度は 8 x 1010 cm-2であり、これは、第 1 層目の InAs ドットの AFM 像に

より観測した密度とよく一致している。また、この像より観察される横方向の

サイズ揺らぎは、AFM で観測される第１層目のサイズ揺らぎに比べかなり抑

制されているように見える。また、面内での配列性もでているように見える。 

この近接積層構造の発光特性を PL により評価した。図 5.4.10 は、InAs ド

ットの単層構造および 3 nm の GaAs 中間層で 3 層と 5 層積層した構造の 77K

での PL スペクトルである。励起には、波長 514 nm の Ar+レーザを用い、

GaAs 障壁層を励起することにより観測している。単層構造の発光ピークは 1.2 

eV 付近であるが、３層の積層構造では 60 meV 低エネルギー側へシフトし

1.14 eV に、５層の積層構造では 1.12 eV に発光ピークが得られている。また

10 層の積層構造では発光ピークは 1.06 eV[5.4.7]に観測されており、層数の増

加にともなって発光ピークは低エネルギー側にシフトしている。同時に発光ス

ペクトルの半値幅 (FWHM) は大幅に低減し、単層構造で 90 meV あった
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FWHM は 5 層構造で 1/3 以下の 27 meV まで狭くなっている。積層方向で各

層のドットが電子的な結合状態にあり、これにより高さの揺らぎが大幅に抑制

されたものと考えられ、計算によっても確認されている[5.4.9]。なお、１０層

構造では FWHM は拡がっており、発光

強度も低下している[5.4.6]。これは、10

層の積層により歪が増大し、ミスフィッ

ト転位の発生しているためと考えられ

る。2 nm の GaAs 中間層を用いて５層積

層した構造からは、FWMM が 21 meV と

これまでに報告されている InAs ドットか

らの PL 発光では最も狭い値が得られてい

る[5.4.4-6, 9]。 

図 5.4.11 に (a) 2 nm の GaAs 中間層と

(b) 3 nm の GaAs 中間層を用いて 5 層積

層した構造から得られた PL の励起光強度

依存性を示す。励起光強度を増すにした

がい両試料とも高次の量子準位からの発

光が明瞭に現れている。基底準位間の遷

移と第１励起準位間の遷移のエネルギー

差は、2 nm 中間層構造で 52 meV、また

3 nm 中間層で 44 meV であった。単層構

造でのこのエネルギー差は 70 meV であ
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るので、近接積層構造では準位間隔が狭くなっている。積層に伴い底面直径が

拡大し、横方向の閉じ込めが単層構造に比べ弱くなっているものと考えられ

る。 

先に示した近接積層構造からの発光特性が 3 次元的なキャリア閉じ込めを反

映した発光かを確認するため、磁気 PL 測定を行った[5.4.4, 7]。磁気 PL で

は、磁場の印加より磁場に対して垂直面内にキャリアを閉じ込め、これによる

発光エネルギーのシフトを測定する。そのため、他の構造的な閉じ込めポテン

シャルを評価できる。図 5.4.12.(a)に測定に用いた試料構造の模式図と印加す

る磁場の方向を示す。試料には、3 nm の GaAs 中間層を用いて 5 層積層した

近接積層構造と比較のために In0.18Ga0.82As/GaAs QW 構造を用いた。QW 構造

は GaAs 基板上に MOCVD を用いて成長しており、井戸幅は 8 nm である。(b)

に磁場印加なしで測定した 4.2K での PL スペクトルを示す。波長 0.93 m に

QW のシャープ発光と 1.08 m に近接積層構造からの発光が明瞭に確認でき

る。(c) に試料面に平行及び垂直に磁場を印加して 4.2K で測定した反磁性シフ

トを示す。QW 構造では、垂直に印加した磁場 (■)に対して発光エネルギーシ



142 

 

フトし、印加磁場最大の 11.8 T において 7.3 meV までシフトしている。ま

た、試料面に平行の磁場 (□)に対してはほとんどエネルギーシフトが見られ

ず、1.6 meV 程度である。これに対し近接積層した量子ドット試料では、磁場

の方向（垂直 (●), 平行 (○)）に対してもほとんど依存せず、最大でも 2.4 

meV 程度のシフトに留まっている。QW 構造における磁場の印加方向に対する

違いは、キャリア閉じ込めが試料面に垂直方向の 1 次元であることを示してい

る。これは、試料面に垂直に磁場を印加した場合、井戸構造に対して面内 2 次

元に対しても磁場による閉じ込めが付加され、これによりエネルギーが高エネ

ルギー側にシフトする。一方、試料面に平行に磁場を印加した場合、磁場によ

り垂直方向と横方向 1 次元の閉じ込めが生じるが、垂直方向には GaAs 障壁層

により構造的な閉じ込めがあるので、磁場印加によっては面内 1 次元の閉じ込

めが付加されることになり反磁性シフトは垂直方向磁場に比べて小さくなる。

したがって、近接積層した量子ドットへの磁場印加おいて、印加磁場の方向に

対して依存性がないこと、またシフト量が QW 以下であることは、近接積層し

た量子ドットが 3 次元的に、またほとんど等方的なポテンシャルにより閉じ込

められていることを示している。また、試料面に平行に印加した磁場依存性に

おいて、QW と近接積層した量子ドットの反磁性シフト量がほとんど同じであ

ることは、近接積層した量子ドットのエキシトンの波動関数の拡がりは、QW

の厚さと同じ 8 nm 程度であることを示している。この波動関数の拡がりは、

TEM により評価したドットサイズより小さい。また単層のドット高さ (3 - 5 

nm) に比べて明らかに大きい。このことは、基底状態のエキシトンは、3 層程

度までのドットに拡がっていることになり、全体の積層構造内のある領域に局

在していることを示唆している。こうした局在は、組成揺らぎや構造揺らぎな

どに起因したものと考えられ、5 層の積層ドットの結合によりポテンシャルミ

ニマムが形成され、これがバンド間遷移を支配しているものと考えられる。 

以上、近接積層構造の素子応用への利点をまとめると、(1) 通常に成長した

S-K 型の InAs 量子ドットに比べて発光半値幅を大幅に狭くできる。(2) 量子ド

ットのサイズ、特に高さを積層の繰り返し数で制御できる。したがって、発光

波長や準位間隔、準位の縮退および光学遷移の振動子強度の重要な要因である

電子と正孔の波動関数の重なりなどを制御できることになる。 

 

(2) InAs ドットの超近接積層(コラムナ形状ドット) 

図 5.4.3 に示した成長シーケンスに示したように中間層上端でのアニール

（成長中断）を用いた近接積層により発光スペクトスの半値幅を大幅に狭く

し、サイズの不均一を抑制することには成功したが、発光効率は大幅に低下し

ていた[5.4.10]。PL 発光強度は温度を高めるにしたがって弱くなり、室温では
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ほとんど観測できないほど弱い発光となっていた。成長シーケンスとして、中

間層上端で平坦性を高めること (ドットの高さを均一化する) を目的にアニー

ルを行っているが、このアニールが発光強度に大きく影響していることがわか

った。このアニールにより、多くの欠陥や不純物がドット直下となる中間層上

端に導入され、非発光中心になり発光強度を低下させていると思われる。実際

にこのアニールなしに成長すると発光強度は改善され、室温においても明瞭は

PL スペクトラムが観測できるようになる。しかし、発光線幅は 50 - 60 meV

と拡がってしまう。アニール効果がなくなり積層ドットの高さの揺らぎと上下

間のドットの障壁層厚さに不均一が生じているものと思われる。このことは計

算によっても確認されている[5.4.9]。 

そこで、上下間に配列して形成されるドットが直接接触するようドットの高

さより薄い中間層を用いて積層することを試みた[5.4.11]。図 5.2.4 にも示した

ように、ドットの埋め込み成長においては、概ね 6 ML の GaAs の成長でドッ

トは埋め込まれ、表面は平坦化する。そこで、これより薄い 3 ML 以下まで薄

くした中間層を用いて積層を行った。こうした薄い中間層においても S-K 型の

成長島が形成できることを確認した。図 5.4.13 に 1 層目の InAs ドット上に、

10 ~ 3 ML の GaAs 中間層を介して２層目の InAs ドットを積層成長している

際の RHEED 強度の変化を示す。成長は、第 1 層目に 1.8 ML の InAs 供給に

よりドットを成長し、GaAs 中間層厚を変えて InAs を成長した。GaAs 中間層

上端では成長中断（アニール）することなく InAs を成長している。1 層目の

InAs ドットのポストアニール後の GaAs 中間層の成長により回折像は、スポッ
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ト像からストリーク像へと変化し、回折強度は図に見られるように弱くなり始

める。GaAs 中間層の成長により表面は平坦化されていくことを示している。

この後２層目の InAs の供給により、1 層目（最下部の強度変化）と同様にしば

らく供給をした後に回折像はスポット像へと変化し、回折強度は急激に強くな

る。3 ML や 5 ML といった薄い中間層を用いても層状成長から島状成長へ遷

移する S-K 型の形態でドットが成長していることがわかる。ただし、層状成長

から島状成長へ移行する臨界膜厚は中間層厚さを薄くするにしたがって臨界膜

厚も薄くなっていることがわかる (中間層厚 10ML で臨界膜厚 0.84 ML, 中間

層厚 3 ML で臨界膜厚 0.26 ML)。図 5.4.14. (a) - (c) に 3 ML の GaAs 中間層

を用いて InAs ドットを繰り返し積層した際の RHEED 強度の変化と 9 層目の

ドットの AFM 像を示す。1 層目のドット形成は 1.8 ML の InAs 供給により形

成、2 層目以降の InAs 供給量を (a) 0.5 ML, (b) 0.7 ML, (c) 0.8 ML に変えて

積層している。(a)の回折強度変化に見られるように、供給量が 0.5 ML の場

合、3 層目以降ではドット形成を示すスポット像は明瞭には得られず、InAs 成

長に伴う回折強度の増加も観測されなくなる。右端の AFM 像にも見られるよ

うに 3 層目以降にはドットは形成されていないものと考えられる。一方、(c)に

示すように 0.8 ML の InAs を供給した場合には、７層目あたりから GaAs 中間

層成長時の平坦化を示すストリーク像が崩れ始めるとともにスポット強度も弱

くなり始めている。右に示した AFM 像からも 100 nm スケールの大きなうね

りが生じており、これは InAs の供給過多により転移が発生していると思われ

る。これらに対して、(b)に示す 0.7 ML の InAs 供給では、GaAs 中間層成長に

伴う平坦化と InAs 供給によるスポット強度の増加が積層にともなって継続的

に繰り返されている。また右に示す AFM に見られるように 1 層目とほぼ同じ

形状と密度のドットが形成できていることがわかる。3 ML の極薄の GaAs 中
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間層を用いても繰り返し積層は可能となるが、InAs 供給量を 0.1ML オーダー

で最適化する必要があることがわかる。 

図 5.4.15. (a), (b) に(110)断面の低倍と高倍の TEM 像を示す。成長構造を 

(c) に模式的に示す。1.8 ML の InAs ドットを成長後、3 ML の GaAs 中間層

を介して 0.7 ML の InAs ドットを 8 回繰り返し積層している。積層した InAs

ドットは 1 層目のドットの直上に配列して形成されており、各層には濡れ層 

(WL) に対応したコントラストも明瞭に確認できる。RHEED 観察でも見られ

たように、こうした 3 ML といった極薄の中間層を用いた積層成長においても

S-K 型の形態で成長されていることがわかる。また、各層のドットは上下方向

で互いに接触しているように見え、全体として直径約 17 nm、高さ約 13 nm

の円柱形状を呈しているように観察される。また、低倍からわかるように、転

位や積層欠陥はほとんど観察されていない。 

図 5.4.16 に上記ドットから得られた室温の PL スペクトルを示す。この量子

ドットの基底準位からの発光は 1.17 m にあり、またその短波側 1.10 m の発

光は励起準位からの発光であることを励起光強度依存性より確認している。基

底準位の発光半値幅は約 42 meV で、これは灰色のラインで示す単層の量子ド
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ットからの発光 (FWHM = 100 meV) の半分以下にまで低減している。また、

発光強度は、先に示した近接積層構造に比べ大幅に改善されており、室温での

発光強度は 3 桁程度大きくなっている。中間層上端でのアニールプロセスを無

くすことにより欠陥や不純物など非発光中心の導入が大幅に抑制されたためと

考えられる。ただし、アニールを無くすことにより各層のドットの均一化（フ

ラッシング効果）が損なわれ、揺らぎが大きくなるため、発光スペクトルの半

値幅も大きくなっている。なお、この積層ドットの WL からの発光は 1.01 m

にあり、これは通常の単層構造の場合 (0.94 m)に比べて長波側にシフトして

いる。これは、WL の多層構造が超格子的

に結合しているためと考えられる。 

図 5.4.17 に 77K および室温で測定した

PL 発光波長の積層数依存性を示す。積層

数を増加するにしたがい発光波長は長波側

へとシフトする。積層数の増加により高さ

が増したためと考えられる。今後、各層で

の供給量の最適化を図り、積層数を増やす

ことにより通信用の波長帯域 (1.3 m)まで

長波長化できる可能性がある。 

この円柱形状の量子ドットを活性層に用

いたレーザを作製し、その基本的な特性を

調べた[5.4.10-12]。活性層に用いた円柱形

状の量子ドットは、1 層目を 1.8 ML の
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InAs 供給により成長した後、3 ML の GaAs 中間層を用いて 0.7 ML の InAs

供給により 8 回繰り返し成長することにより形成した (全 9 層の積層構造）。活

性層にはこの円柱形状の量子ドット層を 30 nm の GaAs スペーサを介して 2 重

に形成し、その上下を GaAs 層で挟みこんだ 分離閉じ込め (Separate 

Confinement Hetrostructure: 以下 SCH) 構造とした。活性層は 1.4 m 厚の

Si ドープの n-Al0.4Ga0.6As クラッド層上に形成し、1.4 m 厚の Be ドープの p-

Al0.4Ga0.6As クラッド層で挟んでいる。最上層には 0.4 m の Be ドープの

GaAs コンタクト層を成長した。幅 3 m、高さ 1.2 m のリッジ構造をウエッ

トエチングにより形成した。図 5.4.18 にこの量子ドットレーザから得られた光

出力の注入電流依存性 (I-L 特性) を示す。端面は双方とも高反射(High 

refractive: 以下 HR) 膜でコーティングしている。室温連続発振において非常

に低いしきい値が得られている。しきい値は、キャビティ長 300 m のレーザ

でしきい値電流は 5.4 mA で、またキャビティ長 900 m では 160 A/cm2のし

きい値電流密度が得られた。これは、通常の InAs ドットを活性層に用いた場

合[5.4.10]に比べ、1 桁以上も低い値である。なお、発振波長は 1.15 m であ

り、図 5.4.16 に示した PL ピーク波長 (1.17 m) より、主に基底準位間での発

振であることがわかる。また、70℃の高温において 75 mW の光出力が得られ

る [5.4.12]など、今後、発光波長を通信波長域に制御することにより実用的な

通信用レーザに適用できる可能性がある。さらに、積層数を調整することによ

り偏波無依存なることも確認しており[5.4.13]、半導体光増幅への応用可能性も

ある。 
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以上、S-K 型の InAs ドットの積層構造について示した。構造的な特徴を図

5.4.19 にまとめて示す。積層した量子ドットの構造は中間層の厚さに強く依存

する。GaAs 中間層の厚さを t として、t > 20-30 nm では下層ドットとの相関

はほとんどなく、1 層目と同じサイズと密度で形成される。これはドットの個

数を単純に増大させるなどの単純繰り返し積層に有効である。t < 20 nm で

は、上層のドットは下層のドットの歪により下層ドットと相関を持って形成さ

れるようになる。上層のドットは下層のドットの位置に一致して積層方向に配

列して形成される。この場合、上層部のドットのサイズは大きくなる傾向にあ

る。また、ドットの高さを h として t～h では、上層に成長するドットのサイ

ズの拡大は抑制され、類似したサイズのドットが近接して配列積層されること

になる。この場合、隣接するドット間で波動関数は超格子のように重なり、実

効的に一つのドットとして機能することになる。この場合、実効的にドットの

高さが高くなりサイズ揺らぎは抑制される。通常の単層構造の S-K 型量子ドッ

トに比べ大幅に狭い発光スペクトルとなる。さらに、中間層を薄くして、t < h

としてもドットの積層が可能である。しかし、この場合には上層部に成長する

InAs の供給量を 0.1 ML オーダーで正確に制御する必要がある。例えば、3 

ML の GaAs 中間層で積層する場合には、InAs 供給量は 0.7 ML にする必要が

あることが実験的に確認されている。上下のドットは積層方向にほぼ接触して

形成されるようになり、全体として円柱形状になる。こうした極薄の中間層を

用いて積層した場合であっても、ドットは S-K 型の形態で形成されており、各

層には WL が形成されている。 
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５－５ まとめ 

本章では、究極的なキャリア閉じ込め構造である量子ドットの成長制御につ

いて示した。成長には格子不整合系ヘテロ結晶の成長初期に現れる島状成長

（S-K 型成長）を用いた。まず基本的な成長形態について整理した上で、GaAs

上の InAs 量子ドットの形成について、基本的な構造特性と成長パラメータと

の関係を明らかにした。次に高性能レーザなどの素子応用上重要な積層成長に

ついて検討した。従来、積層成長では、積層とともに量子ドットが大きくなる

問題が指摘されていた。初期層に類似した量子ドット層の単純繰り返し積層に

は中間層をある程度厚くする必要がある（> 20 - 30 nm）こと、また中間層を

薄くした場合、積層方向に量子ドットの配列性が現れることを見出した。この

積層方向への配列性を利用して量子ドット高さを積層数により制御する近接積

層を提案し、積層数に応じて高さが変化することを TEM 及び発光波長の積層

数依存性を評価することにより検証した。また近接積層では、構造揺らぎに起

因した不均一幅が大幅に低減できることを明らかにした。さらに、GaAs 中間

層を３分子程度にまで薄くして、InAs 供給量を精細に制御して積層することに

より円柱形状（コラムナ形状）の量子ドットを形成した。積層構造の結果を図

5.5.1 にまとめて示す[5.5.1]。GaAs 基板上に成長した S-K 型の InAs 自己形成

ドットは、サイズ揺らぎが大きく、通常 80～100 meV 程度の広い発光スペク

トルになる。量子ドットの形状は高さが 3 – 5 nm の低いドーム状であるため、

この幅広い発光スペクトルは主に高さの揺らぎに起因している。積層技術とし

て薄い中間層を用いて積層した近接積層構造や円柱形状に積層した超近接積層

構造は、積層数により高さを制御できる。そのため、高さ揺らぎを抑制して発

光スペクトルを狭くすることが可能となる。通常の単層構造では 80～100 meV
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ある FWHM を近接積層構造により 25 meV まで低減することに成功した。さ

らに中間層厚をドットの高さより薄くして積層した円柱形状の量子ドットで

は、構造揺らぎを抑制するとともに発光効率を大幅に改善した。また、これに

より低しきい値で高温動作が可能な量子ドットレーザを実現した。 
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第６章 GaAs 基板上の歪量子ドットの波長制御とレーザ

応用 

６－１ はじめに 

前節に示したように S-K 型成長を利用した量子ドットは、高性能の半導体

レーザを実現できる可能性がある。第６章では、通信用の半導体レーザへの

応用に向けた構造制御、特に波長制御について示す。これまで、GaAs 上に形

成される S-K 型の InAs 量子ドットを活性層に用いたレーザにおいて、室温

での連続発振がいくつかのグループにより報告されてきている[6.1.1-6]。ま

た、前章で示したように量子ドットの近接積層技術[6.1.7,8]により、レーザ応

用にとって最重要課題の一つであったサイズの不均一性が大幅に改善され、

発振しきい値などレーザの基本特性は QW レーザと同じレベルにまで近づき

つつある [6.1.8-11]。しかし、動作波長は 1.1 - 1.2 m であり、通信用の波長

域 (~1.3 m)に対し短い動作波長となっている。実用的な通信用レーザに適用

するためには、量子ドットのサイズ、組成、歪などの構造特性を制御して、

動作波長を長波長化する必要がある。一方、発光波長の長波化に向けては、

いくつかの手法が示されてきている。構成材料である In, Ga, As を交互に成

長する方法が MBE [6.1.12, 13]や MOCVD [6.1.14]により報告されている。

また、ドット形成時の成長速度を通常より 1 桁程度遅くして成長する方法 

[6.1.15]、前章に示した近接積層による手法[6.1.16]、生成した InAs 成長島を

InGaAs や InAlAs などの歪層で埋め込む手法[6.1.17] などが報告されてい

る。しかし、こうした手法により 1.3 m 域での発光が確認されたドットの形

成密度は低く、半導体レーザとして室温で連続発振するまでには至っていな

い。量子ドットの発光波長の長波化と高密化を同時に達成する必要がある。 

本章では、量子ドットの代表的な応用デバイスの一つである半導体レーザ、特

に波長域 1.3 mの光通信用の半導体レーザへの適用に向けた構造制御について

示す[6.1.18-23]。6-2 節では発光波長と成長速度との関係を検討し、毎秒 0.01 分

子層以下の低速成長により発光波長を通信波長域である 1.3 m域にまで長波長

化できることを明らかする。ただし、密度は前章に示したような通常に得られる

ドット密度に対し１桁程度低減してしまい（5x109 cm-2）、このままではレーザ

応用には適さない。そこで、6-3 節では周辺構造として量子ドット直上に形成す

る埋め込み層として InGaAs 歪層の効果について検討した。InGaAs 混晶の組成

と厚さにより、0.1 m 程度の長波化が得られることを示す。また、低速成長し

たドットの InGaAs 歪層での埋め込みにより 1.3 m 域で発光する量子ドットを
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高密度（3 x1010 cm-2）に形成できることを示す。また、6-4 節ではこの量子ドッ

トを用いてレーザを試作し、5.4 mA の低しきい値で室温連続発振することを示

し、実用的な通信用半導体レーザへの適用可能性を示す。最後に 6-5 節では本章

で得られた結果を要約して示す。 

 

６－２ 成長速度制御による InAs 量子ドットの発光波長制御 

ここでは、成長速度と形成される InAs ドットの構造、発光波長の関係につ

いて示す[6.2.1, 2]。 

成長速度の変化に対するドットの構造および発光波長の変化を調べるため、

以下の成長条件を用いて InAs ドットを成長し、その特性を評価した。InAs の

成長速度はこれまでに用いてきた 0.1 m/h (0.1 ML/s)から約 2 桁低い 0.002 

m/h (0.002 ML/s)の範囲で変えた。この際、V/III 比は 30 一定とするため、

InAs の成長速度（In の分子線強度）に応じて、As 圧を 5 x 10-6 Torr から 7 x 

10-7 Torr まで変えた。ドット成長は前章と同じシーケンスを用い、InAs 供給

後には 90 秒のアニール（ポストアニール）を行っている。InAs ドットは、

GaAs (150 nm) / AlGaAs (100 nm) / GaAs (450 nm) のバッファ層上に成長

し、またドット上部には GaAs (100 nm)/AlGaAs (100 nm)/GaAs (100 nm) を

成長した。最表面にはドット形状を観測するため同一条件で再度ドットを成長

した。InAs ドットの成長温度は 510℃で、バッファ層及びドット上部の埋め込

み層は 620℃とした。最表面に形成した InAs ドットの形状と密度は AFM によ

り評価した。また埋め込んだドットの構造は断面の TEM 観察により評価し

た。また、空間分解能が 1-2 nm の電界放出 (Field Emission：以下 FE)型の走

査型透過電子顕微鏡 (Scanning Transmission Microscopy：以下 STEM)に組

み込んだエネルギー分散型 X 線分光 (Energy dispersive X-ray spectrometry: 

以下 EDS)により断面の組成プロファイルを評価した。量子ドットの発光特性

は、波長 641.7 nm の Kr+レーザを用いて、障壁層の GaAs を励起することに

より、室温での PL 測定により評価した。 

図 6.2.1. (a) に InAs ドットの底面直径と密度の成長速度依存性を AFM 像と

ともに示す。成長島のサイズと密度は成長速度に依存して大きく変化してい

る。成長速度を低くするにしたがい底面直径は単調に大きくなり、また密度は

それに伴って 1 x 1011 cm-2 (0.1 ML/s)の高密度から 5 x 109 cm-2 (0.002 ML/s) 

の低密度へと大幅に減少している。図 6.2.1. (b) に、0.007 ML/s の低速成長条

件と 0.1 ML/s の高速成長条件で成長した際の InAs ドットの密度の供給量依存

性を示す。前章でも示したように 0.1 ML/s といった高い成長速度で成長した場

合には、供給量を増加させるのにしたがって急激にドット密度は増加した。こ
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れに対し、低い成長速度で成長した場合には、供給量を 2.7 ML まで増やして

も密度は 1 - 2 x1010 cm-2と大きく増加することはない。こうした成長速度によ

る変化は、定性的には以下のように考えられる。5-1 節で述べたように、S-K

型の成長は、表面エネルギーと歪エネルギーの和となる系の全体エネルギーを

低くするよう形態を変える。特にドット形成においては、歪緩和により系全体

に蓄積された歪を解放すために形成すると考えられる。したがって、核形成－

核成長のモード以降に表面に供給された InAs は、ドットのない層状表面上で

は歪エネルギーを増加させるため、歪緩和が起こっているドットに取り込まれ

た方が歪エネルギーを抑制できることになり、優先的に成長島へ取り込まれる

ものと考えられる。この過程で、十分に表面移動度が長い場合には、表面被着

した InAs はドットまで到達し取り込まれていくことになる。一方、表面移動

度が短い場合、層状に歪を増加せせるより、核を形成し歪緩和した方がエネル

ギー的に有利となり、これが供給に伴う密度増加の原因と考えられる。低速成

長では、表面被着原子の表面移動度は高いと考えられる。したがって、核生成

後に供給された表面被着原子の多くはドットに取り込まれることになり、密度
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を増やすことなくサイズを大きくしているものと考えられる。 

図 6.2.2 に室温での PL ピーク波長と発光半値幅(FWHM)の成長速度依存性

を示す。発光波長は成長速度の低下にともなって長波長側へシフトし、成長速

度が 0.002 ML/s では波長は 1.3 m に達する。また、FWHM はこれに伴って

狭くなり最小で 40 meV まで狭くなっている。この FWHM は主にドットのサ

イズ分布を反映しているが、低速成長によりドットのサイズ分布が抑制されて

いることを示している。図 6.2.1 に示したように低い成長速度で成長すること

によりドットのサイズ（特に高さ）が大きくなったことにより長波化し、また

前章でも示したようにサイズの増加（高さの増加）によりサイズ揺らぎに対す

るエネルギー揺らぎが低減したためと考えられる。 

図 6.2.3 に成長速度 0.007 ML/s で成長した InAs ドットの(110)断面の TEM

像を示す。底面直径は概ね 20 nm で、高さが 6 nm 程度となっている。前章に

示した 0.1 ML/s の成長速度で成長した場合 (底面直径 10 - 15 nm、高さ 3 - 5 

nm)に比べて明らかにサイズの大きなドットが形成されていることがわかる。
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ただし、先に示した最表面に形成したドットの AFM 観察では、この条件で成

長したドットの底面直径は 50 nm で高さは 10 nm であった。このサイズの違

いは、AFM の探針の形状効果だけでは説明できず、GaAs による埋め込み成長

時に InAs ドットから In が拡散し、サイズが縮小しているものと考えられる。 

 以上、成長速度と形成される InAs ドットのサイズおよび発光波長の関係を示

した。0.01 ML/s 以下の低い成長速度で成長することにより発光波長を通信波長

域である 1.3 m 域にまで長波長化できることを示した。ただし、密度は前章に

示したような通常に得られる密度に対し１桁程度低減減少してしまい、5 x 109 

cm-2 であった。この密度では十分な利得は期待できずレーザ応用には適さない。 

 

６－３ 歪制御による InAs 量子ドットの発光波長制御 

前節では通信波長域である 1.3 m への波長制御技術として、成長速度制御

による効果を示した。成長速度を従来に比べ 1 桁以上低くすることにより、発

光波長が目標とする 1.3 m に達することを明らかにした。しかし、面内密度

は 1 桁程度低下してしまい、レーザ応用において密度が低く十分な利得が期待

できない。そこで、発光波長を維持した状態での密度増加について検討した。 

本節では、ドットそのものではなくその周辺構造について検討した[6.3.1, 2]

結果を示す。ドットの周辺構造として、ドット直上に形成する歪緩和層 [6.3.3]

について検討した。これにより、前節で示した低速成長との併用が可能とな

り、波長を維持しつつ高密度化できる可能性がある。 

量子ドット直上の InGaAs 歪緩和層による長波長化について検討するため、

InAs ドット直上に InAs 組成と厚さの異なる InxGa1-xAs 層を成長し、PL によ

りその波長変化を調べた。図 6.3.1 (a), (b)にその結果を試料構造とともに示

す。成長は 0.007 ML/s の成長速度で 1.9 ML の InAs 供給によりドットを成長
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した後、挿入図に示す InxGa1-xAs 歪緩和層を成長した。(a)に PL ピーク波長の

InxGa1-xAs 歪緩和層の組成, x に対する変化を示す。歪緩和層の厚さは 8 nm に

固定した。発光波長は組成の増加に伴い長波長化し、x = 0 の GaAs 埋め込み時

の波長 1.26 m が x = 0.2 では 1.33 m と 70 nm 程度長波化する結果が得られ

た。 (b) に歪緩和層の厚さ依存性を示す。歪緩和層の組成, x は 0.17 とした。

発光波長は歪緩和層の厚さを厚くするにしたがい長波化する傾向が見られた(6 

nm の層厚で 60 nm の長波化)。ただし、厚さを 6 nm より厚くしても波長は

ほとんど変化せず、飽和傾向が見られた。この厚さ 6 nm は概ねドットの高さ

と一致しており、歪緩和層によりドットが完全に覆われたためと考えられる。 

図 6.3.2. (a) - (d)に FE-STM 像と EDS により測定した In の組成プロファイ

ルを示す。InAs ドットは GaAs で埋め込んだ構造((a), (b))と 8 nm 厚さの

In0.17Ga0.83As で埋め込んだ構造((c), (d))である。In の組成プロファイルの測定

は、STM 像に示した白線に沿って測定しており、図中左側の成長表面側から右

の基板側へと測定している。また、(b), (d)は、”Dot”と白字で表示し、形成され

た量子ドットのほぼ中央部を測定し、(a), (c)は “WL”および”EL”で表示し、量

子ドットが形成されていない濡れ層部もしくは歪緩和層部を測定している。な

お、測定に用いた TEM 試料の厚さはいずれもほぼ同じ厚さになっていること

を干渉縞より確認している。そのため試料間で組成の相対比較が可能である。

(d)に見られるように、InGaAs 歪緩和層で埋め込んだ場合においても、InAs ド

ットは歪緩和層の底部に形成されていることがわかる。また、(b)と(d)との比較

においては、InGaAs 歪緩和層以外の InAs ドット部においては、In の組成プ
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ロファイルに大きな違いは見られない。InGaAs 歪緩和層による埋め込みによ

りドットのサイズや組成構造に大きな変化がないことが判る。したがって、図

6.3.1 で見られた歪緩和層による長波長化は、Nishi ら[6.3.3]が指摘しているよ

うに InGaAs 歪緩和層により量子ドットの歪が緩和したことによる長波長化と

考えられる。 

上記結果をもとに、低い成長速度で形成した InAs ドットを InGaAs 歪緩和

層も用いて埋め込んだ構造を成長した。図 6.3.3. (a), (b) に成長速度 0.007 

ML/s で InAs 量子ドットを形成し、4 nm 厚さの In0.17Ga0.83As 歪緩和層で埋め

込んだ単層構造の平面 TEM 像と 2 層構造の(110)断面の TEM 像を示す。室温

での PL 発光波長は 1.31 m であった。InAs ドット密度は、2.5 x 1010 cm-2で

あり、前節で示した低速成長のみによる成長に比べ、密度を 5 倍も高めること

に成功している。図 6.3.3.(b) は、このドット層を２層積層した試料の(110)断

面の TEM 像である。上下のドットは 26 nm の中間層を介して成長している。

InGaAs 歪緩和層を付加することにより、蓄積歪が増大しミスフィット転位な

どが新たに発生することが懸念されたが、同図にみられるように欠陥はほとん

ど観察されていない。また上下のドットの配置に相関性はなく、2 層目におい

ても 1 層目と同じサイズと密度でドットが形成されており、レーザなどの活性

層に必要とされる同一の量子ドット層が積層できていることがわかる。 

以上、周辺構造として InAs ドットの直上に形成する埋め込み層として

InGaAs 歪層の効果について検討した。InGaAs 混晶の組成と厚さにより、
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0.1 m 程度の長波化が得られることを示した。また、低速成長したドットを

InGaAs 歪層で埋め込むことにより 1.3 m 域で発光する量子ドットを 3 x1010 

cm-2の高密度 (低速成長のみの場合に比べて 5 倍の高密度) で形成できること

を示した。 

６－４ 通信波長帯（1.3 m）InAs 量子ドットの作製とレーザ応用 

本節では、前節で示した低速成長により形成した InAs ドットを InGaAs 歪

緩和層で埋め込んだ構造を用いてレーザを試作した結果を示す[6.4.1-5]。 

InAs ドットは、成長速度 0.007 ML/s にて 1.9 ML の InAs 供給により成長

し、これを 4 nm 厚さの In0.17Ga0.83As 歪緩和層で埋め込むことにより形成し

た。成長したレーザ構造を図 6.4.1 に示す。活性層構造は、上記ドット層を

26 nm 厚さの GaAs 中間層を介して 4 層積層し、その上下を GaAs 層で挟ん

だ分離閉じ込め (Separate Confinement Hetrostructure: 以下 SCH) 構造と

した。活性層は、n 型の GaAs 基板上に形成した 1.4 m 厚さの Si ドープの

n-Al0.4Ga0.6As クラッド層上に成長し、1.4 m 厚さの Be ドープの p-

Al0.4Ga0.6As クラッド層で挟んでいる。その上層には 20 nm 厚さの Be ドープ

の Al0.2Ga0.8As 層と 0.4 mm 厚さの Be ドープの GaAs コンタクト層を成長し

ている。4.5 m 幅、キャビティ長 300 m のリッジ構造をエッチングにより

作製し、両端面は高反射(High refractive: 以下 HR) 膜でコーティングした。

図 6.4.2 に 25℃での光出力の注入電流依存性 (I-L 特性) を示す。連続発振に

おいてしきい値電流 (Ith) は 5.4 mA とこの波長域で発振する量子ドットレー

ザでは最も低い値となった。発振波長は挿入図に示すように 1.31 m（電流 6 

mA で測定）であった。PL の発光波長との比較により、量子ドットの基底準

位間での発振と考えられる。 

なお、この InAs ドットを更に積層した構造を活性層に搭載したレーザにお

いて、高い温度特性が確認（しきい値特性温度：420K (20-50℃)されるとと
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もに 8 GHz の変調帯域も確認されており[6.4.6-8]、今後実用的なレーザへの

展開が期待される。 

以上、前節で示した低速成長により形成した InAs ドットを InGaAs 歪緩和

層で埋め込んだ構造を用いてレーザを試作し、5.4 mA の低しきい値で室温連

続発振することを確認した。実用的な通信用半導体レーザへの適用可能性を

示した。 

 

６－５ まとめ 

第６章では、量子ドットの代表的な応用デバイスである半導体レーザへの適

用に向けた構造制御、特に波長制御について示した。成長速度と形成される InAs

ドットのサイズおよび発光波長の関係を示した。0.01 ML/s 以下の低い成長速度

で成長することにより発光波長を通信波長域である 1.3 m域にまで長波長化で

きることを示した。ただし、密度は前章に示したような通常に得られる密度に対

し１桁程度低減してしまい 5 x 109 cm-2 であった。この密度では十分な利得は

期待できずレーザ応用には適さない。 

そのため、周辺構造として量子ドット直上に形成する InGaAs 歪層について

検討した。InGaAs 混晶の組成と厚さにより、0.1 m 程度の長波化が得られる

ことを確認した。これらの併用により 1.3 m 域で発光する量子ドットを高密

度（3 x 1010 cm-2）に形成できることを確認した。また、この量子ドットを活

性層に用いたレーザを試作し、5.4 mA の低いしきい値で室温連続発振するこ

とを確認し、実用的な通信用レーザへの適用可能性を示した。 
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第７章 本論文のまとめと結論 

III-V 族化合物半導体の大きな特徴の一つは、多様な材料系から格子とエネ

ルギーバンドを混晶組成により制御してキャリアを閉じ込め、所望の特性を

引き出していくことにある。そのため、混晶材料は極めて重要な位置づけと

なるが、その微細構造を含め広くは調べられていない。また、近年活発化し

つつあるキャリア閉じ込めの次元を高めた量子細線や量子ドットの作製にお

いては、従来のリソグラフィとエッチングによる加工ではダメージが導入さ

れてしまい充分なキャリア閉じ込めができるまでには至っていない。そのた

め、成長プロセスのみによる構造形成が望まれるが、従来の成長技術では、

構造制御が可能となるのは成長方向のみであった。何らかの機構を取り入

れ、横方向への成長制御を可能とする成長技術を開発する必要がある。 

本論文は、これら課題を踏まえ高性能レーザや超高速素子など新しい半導

体素子の開発に貢献することを目的に以下の検討を行いまとめたものでる。

まず材料の多様性の観点で、新たに Sb-As を含む III-V-V 混晶の制御技術を

開発し、InGaAs 混晶や InAlAs 混晶とのヘテロ接合において、Type II 型バ

ンド構造の他、伝導帯側のみあるいは価電子帯側のみに大きな不連続がある

など多様なバンド構造をを形成できることを明らかにした。また、成長表面

あるいは界面に現れる現象、機構を利用することにより、混晶の微細構造制

御と量子構造形成の手法をついて検討した。(110) InP 微傾斜基板上に形成さ

れる表面ステップ構造とステップオーダリングを利用することによって、構

成原子の規則的配列や面内周期構造の形成を実現し、それに伴う物性変化も

実験的に明らかにした。さらに、InAs/GaAs の S-K 型の成長島を利用した量

子ドット形成においては、歪伝搬に伴う配列形成を利用して均一性を大幅に

改善し、これにより実用的な量子ドットレーザに向け大きく前進させた。 

本論文は７章から構成されており、以下各章ごとにまとめて示す。 

第１章は序論であり、III-V 族化合物半導体の歴史的背景と新しい素子開発

に向けた材料技術に関する課題を示した。 

第２章では、素子への応用上重要な InP に格子整合した混晶材料に注目

し、代表的な InGaAs/InAlAs ヘテロ構造に加え、新たに開発した GaAsSb, 

AlAsSb 混晶に関して述べる。InGaAs/InAlAs 関しては、選択ドープ構造を

成長し、シートキャリア濃度について調べた。これまで主流であった

GaAs/AlGaAs 系に比べ伝導帯端のエネルギー差が大きく、シートキャリア濃

度を４倍も高く生成できることを確認し、高電子移動度トランジスタ 

(HEMT)応用への優位性を示した。また、２種類の V 族原子を含み V 族原子

の組成制御が必要となる GaAsSb, AlAsSb 混晶の成長技術を開発し、InGaAs
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混晶や InAlAs 混晶とのヘテロ接合により Type II 型や価電子帯側、あるいは

伝導帯側にのみ大きな障壁を持つ特異なバンド構造を形成できることを示し

た。 

第３章では、InP に格子整合した InGaAs 混晶に注目し、In と Ga の規則

的な配列制御とそれに伴う物性変化を実験的に示した。規則化の手法とし

て、まず、特定な成長条件下で現れる規則化を用いた。(110) InP 基板上では

InAs と GaAs が単分子層ごとに交互に積層した CuAu-I 型と呼ばれる規則構

造が形成できることを透過電子顕微鏡観察（TEM）により明らかにした。規

則化と成長条件及び成長中の表面ステップ構造との関係より、この規則化に

成長表面に形成される２分子層の表面ステップが重要な役割を果たしている

ことを明らかにした。次に、規則化手法として、微傾斜基板上でのステップ

フロー成長を用いて、InAs と GaAs を交互に供給することにより人為的に構

成原子を配列させる手法について示し、TEM, Ｘ線回折によりステップ周期

に一致した横変調周期を持つ単分子層超格子が形成されていることを明らか

にした。これら InGaAs 規則混晶からは、通常の不規則混晶より 1.6 倍も高い

電子移動度が得られることを示した。合金散乱が抑制されたと思われる。 

第４章では、成長面内（横方向）での原子配置制御について述べる。成長

には、微傾斜基板上でのステップフロー成長を利用し、面内に周期構有する

面内超格子を形成した。基板には、(110)InP 微傾斜基板を用い、0.5 分子層の

InGaAs と InAlAs, を交互に成長した。得られた結晶を TEM により評価した

結果、表面のステップ周期に一致した InGaAs/InAlAs 面内超格子が形成でき

ていることを確認した。また、格子定数が大きく異なる InAs と GaAs を同様

に交互に成長して InAs /GaAs 歪面内超格子を形成した。TEM, エネルギー分

散型Ｘ線分光 (EDX), フォトルミネッセンス(PL) での評価により既報告の面

内超格子では、最も組成差が大きな面内超格子が実現できていることを確認

し、成長のみによる量子細線形成に向けての有効性を明らかにした。 

第５章では、究極的なキャリア閉じ込め構造である量子ドットの成長制御

について述べる。成長には格子不整合系ヘテロ結晶の成長初期に現れる島状

成長（Stranski-Krastanow 型成長）を用いた。まず基本的な成長形態につい

て整理した上で、GaAs 上の InAs 量子ドットの形成について、基本的な構造

特性と成長パラメータとの関係を明らかにした。次に高性能レーザなどの素

子応用上重要な積層成長について検討した。積層成長では、積層とともに量

子ドットが大きくなる問題が指摘されていた。初期層に類似した量子ドット

層の単純繰り返し積層には中間層をある程度厚くする必要がある（> 30 nm）

こと、また中間層を薄くした場合、積層方向に量子ドットの配列性が現れる

ことを見出した。この積層方向への配列性を積極的に利用して量子ドット高
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さを積層数により制御する近接積層を提案し、積層数に応じて高さ（発光波

長）が変化することを検証した。また近接積層では、構造揺らぎに起因した

不均一幅が大幅に低減できることを明らかにした。さらに、GaAs 中間層を３

分子程度にまで薄くして、InAs 供給量を精細に制御して積層することにより

円柱形状（コラムナ形状）の量子ドットを形成した。これを用いた量子ドッ

トレーザにおいて、既報告値より１桁程度低いしきい値を得た。また、積層

数により偏波制御が可能であることも確認し、レーザ，光増幅器などへの適

用可能性を示した。 

第６章では、量子ドットの代表的な応用デバイスである半導体レーザへの

適用に向けた構造制御、特に波長制御について述べる。まず発光波長と成長

速度との関係を検討し、毎秒 0.01 分子層以下の低速成長により発光波長を通

信波長域である 1.3 m 域にまで長波長化できることを明らかにした。ただ

し、密度は１桁程度低減してしまい（5x109 cm-2）、このままではレーザ応用

には適さない。そこで、周辺構造として量子ドット直上に形成する InGaAs

歪層について検討した。InGaAs 混晶の組成と厚さにより、0.1 m 程度の長

波化が得られることを確認した。これらの併用により 1.3 m 域で発光する量

子ドットを高密度（3-5x1010 cm-2）に形成できることを確認した。最後に、

この量子ドットを用いてレーザを試作、5.4 mA の低しきい値で室温連続発振

することを確認し、実用的な通信用レーザへの適用可能性を示した。 

 

以上、成長表面や界面において、特定の条件下で現れる特異な機構を利用す

ることにより分子層レベルでの微細な層構造制御を行うとともに、成長プロセ

スのみで横方向（面内）への構造制御を行い、量子細線構造, 量子ドット構造

を形成した。特に、量子ドットは、実用的な通信用量子ドットレーザとして展

開されつつある。ただし、面内－横方向への制御精度は、従来の成長方向への

制御精度までには至っていない。今後さらに成長ダイナミクスに関わる原子／

分子レベルの挙動を制御機構として付加することにより、横方向への制御精度

も成長方向と同等に高められるものと考えられる。 
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