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学 位 論 文 内 容 の 要 旨

博士の専攻分野の名称　　博士（工学）　　氏名　石坂文哉

学 位 論 文 題 名

Growth and Characterization of Phosphide-based III-V Semiconductor Nanowires

（リン系 III-V族化合物半導体ナノワイヤの成長と評価に関する研究）

現在、温暖化問題・エネルギー資源枯渇問題は地球規模の課題であり、半導体を用いた電子・光デ

バイスが解決の鍵を握る技術として期待されている。その中でも、発光ダイオード (LED)は、長寿

命・低消費電力という特長から、更なる普及を推進する動きが国内外で活発化している。しかし、

現在の可視光 LEDには、緑色及び黄色領域において発光効率が著しく低下する「グリーンギャッ

プ」と呼ばれる課題がある。窒化物半導体では、青色及び緑色 LEDに InGaNが用いられている。

InGaN は、In 組成が高くになるにつれて高品質な結晶成長が困難になるため、紫外 (UV) 及び青

色 LED には適しているが、緑色・黄色・赤色 LED などの長波長側では量子効率が低下する。一

方、リン系化合物半導体では、緑色 LEDに GaP、黄色及び赤色 LEDに AlGaInPが用いられてい

る。GaPは、光学的に活性な窒素 (N)を添加することで量子効率を向上させているが、間接遷移型

半導体であるため量子効率の更なる向上は見込めない。AlGaInPでは、赤色領域で発光する InGaP

に対して Al を添加させていくことで、黄色及び緑色発光が可能になるが、(AlxGa1−x)0.5In0.5P は

Al組成 x=0.53で間接遷移に変化するため、発光波長 600 nm以下 (黄色及び緑色領域)では量子効

率は急速に低下する。いずれにしても、直接遷移–間接遷移のバンド構造変化が GaP及び AlGaInP

系 LEDの量子効率の限界を制限している。高効率な緑色及び黄色 LEDを実現するためには、こ

れらの課題を打開する新しい技術が必要である。

本研究では、新しい材料としてウルツ鉱構造を有するリン系化合物半導体を取り上げる。近年、間

接遷移型半導体である GaPや AlPにおいても、結晶構造を安定な閃亜鉛鉱構造 (立方晶)から準安

定なウルツ鉱構造 (六方晶)に相転移させることで、直接遷移型半導体になることが理論的研究か

ら示された。また、実験的にもウルツ鉱構造を有する GaP や Al0.58In0.42P から直接遷移発光が報

告されている。ウルツ鉱構造の作製方法としては、ナノメートルオーダーの直径を有する一次元細

線構造である半導体ナノワイヤを用いる方法が主流であり、既に InP及び GaPでは純粋なウルツ

鉱構造が得られている。しかし、リン系化合物半導体において準安定構造であるウルツ鉱構造を作

製するためには高温かつ低 V/III比という特殊な成長条件が必要となるため、AlGaPや AlInPなど

の三元混晶半導体では高品質なウルツ鉱構造の作製技術が確立されていないのが現状である。

そこで本研究では、高品質なウルツ鉱構造を有するリン系化合物半導体を作製することを目的とし

て、有機金属気相選択成長法を用いて純粋なウルツ鉱構造を有する InPナノワイヤを形成し、これ

をウルツ鉱構造のテンプレートとして用いることで、ナノワイヤ側面にウルツ鉱構造の結晶を成長

する新たな技術を提案した。また、緑色及び黄色領域で発光可能な材料であるウルツ鉱構造 AlGaP

及び AlInPを作製し、その結晶構造及び光学特性の評価を行った。

本論文は第 1章から第 8章までで構成されている。以下に各章の要旨を示す。

第 1章では、本研究の背景と目的について説明するとともに、各章の概要を示している。

第 2章では、半導体ナノワイヤの歴史と特長、作製方法について述べている。また、リン系 III-V



族化合物半導体ナノワイヤの結晶構造及びバンド構造について説明している。さらに、結晶構造転

写法を用いたウルツ鉱構造の作製について記述している。

第 3章では、本研究において半導体ナノワイヤの作製に用いた有機金属気相選択成長法の基本的な

成長特性を述べるとともに、結晶構造及び光学特性の評価に用いた装置について説明している。

第 4章では、ウルツ鉱構造を有する InPナノワイヤに対して Gaを添加させていくことにより作製

した、高 In組成の InGaPナノワイヤ成長に関して議論している。InGaPナノワイヤ成長では、Ga

組成の増加に伴いナノワイヤの横方向成長が促進されるとともに、結晶構造がウルツ鉱構造から閃

亜鉛鉱構造に相転移することを明らかにした。また、ナノワイヤの直径及び間隔を変化させること

で、同じ成長条件においても Ga組成が変化することが判明し、直径及び間隔により発光波長の制

御が可能であることを示した。さらに、V族原料供給量を増やすことで縦方向に成長した均一性の

高い InGaPナノワイヤを作製できることを見出した。

第 5章では、コアシェルナノワイヤ成長における結晶構造転写法について述べている。完全なウル

ツ鉱構造を有する InPナノワイヤを形成し、その側面に GaPを成長させることで、コアからシェ

ルへの結晶情報の転写を試みた。透過型電子顕微鏡を用いた分析により、InPナノワイヤ上部では

閃亜鉛鉱構造 GaPが形成されているのに対し、InPナノワイヤ側面ではウルツ鉱構造 GaPが形成

されていることを確認した。この結果から、InPナノワイヤをテンプレートとして用い、ナノワイ

ヤの横方向に結晶を成長させることで、ウルツ鉱構造の作製が可能であることを実証した。

第 6章では、緑色発光に適しているウルツ鉱構造 AlGaP成長について述べている。本章では、InP

ナノワイヤ側面にウルツ鉱構造を有する Al0.5Ga0.5P/Al0.2Ga0.8P/Al0.5Ga0.5P量子井戸構造を作製し

た。ウルツ鉱構造 AlGaPにおけるミスフィット転位密度は、格子不整合度から見積もられる値よ

りも低く、直径の小さいナノワイヤを用いることで欠陥の少ない高品質なウルツ鉱構造が得られる

ことを示した。また、ウルツ鉱構造 Al0.2Ga0.8P量子井戸から、現在報告されているウルツ鉱構造

リン系化合物半導体で最も短い波長である 523 nmの純緑色発光を確認した。

第 7章では、全可視光領域にバンドギャップを持つウルツ鉱構造 AlInP成長について述べている。

本章では、Al 組成を変化させることでウルツ鉱構造を有する AlyIn1−yP/AlxIn1−xP/AlyIn1−yP ダブ

ルヘテロ構造 (y>x) を作製した。X 線回折測定を用いた分析により、AlInP の結晶構造を判別す

るとともに組成・歪みを調べる手法を確立した。また、ウルツ鉱構造 AlxIn1−xP の組成比を変化

させることで波長 590–750 nm の黄色及び赤色発光を確認した。これらの結果は、ウルツ鉱構造

AlGaInP系材料を用いた LEDの実現に向けた基礎的な知見を与えるものと期待される。

第 8章では、本論文を統括し、将来の展望を述べている。


