
第3章

GaN系面発光レーザ用

多層膜反射鏡の作製

3.1はじめに

面発光レーザは､基板と平行な方向に2つの共振器ミラーを形成し､基板と

垂直な方向に光を出射するレーザである｡これまでに実現されたGaN系レーザ

は端面発光型レーザであるがl､ GaN系半導体の結晶成長に広く用いられている

サファイア基板は努開が困難であることから､努開によって端面ミラーを形成

した場合､端面での反射損失が大きいという問題がある｡また､ GaNは他のⅠⅠⅠ-V

化合物半導体に比べて屈折率が小さいため､空気との屈折率差が小さく､端面

での反射損失はレーザ発振に大きな影響を及ぼす｡そのため､ドライエッチン

グにより端面を加工したり､端面に高反射コーティングが施されたりしている｡

これに対し､面発光レーザは結晶成長面を反射鏡に用いることが出来るため

このような問題は無くなる2｡さらに､垂直共振器型面発光レーザは高密度集積

化が可能なレーザであり､共振器長が短いことから単一波長動作が可能で､活

性領域を微小にすることにより低閉値電流化が期待される｡このようなことか

ら､ GaN系面発光レーザは近年活発に研究されるようになってきている｡基板

に垂直な方向に光を出射する面発光レーザは､基板と平行に2つの反射鏡を形

成することが必要となる｡ GaN系面発光レーザでは､ 99 %以上の高反射率が要

求されている3｡本章では､ GaN系面発光レーザ用反射鏡として基板側に

GaN/AIGaN半導体多層膜反射鏡を､表面側にTiO2/SiO2誘電体多層膜反射鏡を採

用し､これらを用いた高反射率反射鏡の設計､製作､および特性評価について

論ずるo
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3.2屈折率の見積りと反射鏡の検討

多層膜反射鏡は､屈折率の異なる2つの媒質を1/4波長の光学膜厚で交互に周

期的に形成した反射鏡で､分布ブラッグ反射鏡(DBR; distributed Bragg reflector)

と呼ばれる｡半導体多層膜反射鏡は､屈折率の異なる2つの薄膜に半導体を用

いたものであり､その大きな特徴は結晶成長中にデバイスの作製と一貫して作

製できるという点である｡また､結晶面を反射鏡に利用するため､きわめて平

坦性の高い表面が得られる｡一方､誘電体は吸収が少なく､屈折率差の大きな

材料を選ぶことが可能である｡このため､少ない周期数で高反射率かつ広帯域

の反射鏡の作製が可能である｡

DBRでは2つの媒質の屈折率差が大きいほど､また､交互多層膜の周期数が

多いほど高反射率が得られる｡図3.1はDBRの反射の原理を示したものである｡

屈折率の高い媒質中から低い媒質に光が入射した場合､その反射波の位相は境

界面において変化しない｡しかし､屈折率の低い媒質中から高い媒質に光が入

射すると､反射波の位相は境界面で7Tだけ変化する｡ここで､それぞれの媒質の

膜厚を波長の1/4光学厚さで､交互に周期的に配列させると､各境界面からの反

射波の位相が全て揃い､高い反射率が得られる｡

多層膜反射鏡の反射率は次のようにして計算される｡はじめに2つの媒質の

界面における光の反射と透過について考える｡図3.12のように入射角､反射角､

屈折角をそれぞれh,め',めとし､媒質o,1の屈折率をそれぞれno,nlとすると､

4o -4o' (3･1)

nosin4o
=nL Sin少l (3.2)

となる｡式(3.2)はスネル(Smell)の法則である｡ s偏光に対する振幅反射係数､透

過係数は次のようになる｡

E.-s
nocos¢｡-nlCOS4l

E.'s
n.cos4.+n.cos少1

El-s 2n｡ cos 4o

Eo's
n.cos少o+n.cos少l

=1 (3･3)

= rs (3･4)

また､ p偏光に対しても同様に次のようになる｡

-52-

ー52-



nL >ns>1

air(n=1) nL nS

図3.1DBRにおける反射の概念図
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図3.22つの媒質の界面における光の反射と透過
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Eo-,
n.cos少1-n.COSQ.

E.',
n.cos4.+nlCOS¢o

EL-,
=

=ー

2no
cos¢o

E.',
n.cosQl+nlCOS少.

≡

㌔ (3･5)

≡ J｡ (3･6)

E.'sは媒質o中をzの正方向-伝搬する光の電場のs偏光成分､ EL'sは媒質1中を

zの正方向-伝搬する光の電場のs偏光成分､ E.-sは媒質o中をzの負方向-伝搬

する光の電場のs偏光成分で､ p偏光についても同様である｡
r, Jはそれぞれ反

射及び透過のフレネル(Fresnel)係数である｡

エネルギー反射率,透過率は､

R-JrI2

r=
nl
COS?I

(3.7)

(3.8)

となるo垂直入射の場合はめ=め'=Ql=0となるため､ s偏光とp偏光の区別はな

くなり､フレネル係数は次のようになる｡

ro=

Jo=

no-nl

no+nl

2no

no+nl

また､エネルギー反射率､透過率は､

Ro

-〔諾〕2
To=

4nonl

(n.+nl)2

(3.9)

(3.10)

(3.ll)

(3.12)

となる｡これまでは媒質中で吸収がない場合を考えてきたが､吸収がある場合､
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つまり屈折率が複素数である場合もこれらは成り立つ｡つまり､屈折率〃を複

素屈折率n-ikに置き換えればよい｡･ここで､複素屈折率の虚部kは消衰係数

(extinctioncoefficient)であるo

つぎに､単層膜における反射と透過を考える｡図3.3のような基板上(媒質2)

の平行平面膜(媒質1)に媒質oから光が入射する場合を考える｡ここでそれぞれ

の屈折率をno,nl,n2とし､媒質1の膜厚をdとする.図3.3に示すように､媒質

oから入射し媒質1の表面A点で反射した波と､膜を往復して媒質1の表面B

点から透過して出ていく波の位相差261は､スネルの法則などから､

26L

-筈nldcos¢.
(3･13)

となる｡反射と透過を繰り返した波の総和をとった振幅反射係数､振幅透過係

数は次のようになる｡

R = rL +tLr2tl'e-E26t

+tlr2(r:r2)tl'e-L1461+(i,2(,:,2)2[l'e1''66I
+･･･ (3.14)

T = tlt2e~i6t +
tl(r2rl'>2e-L36[

+ (. (,2,l')2(2e-i5blt+
･ -

(3.15)

rl,r2,tl,t2はそれぞれ界面1,2での反射および透過のフレネル係数であり､tl',rl'
は界面1で媒質1から0に入射する光のフレネル係数である｡

Jl'=Jl,rl'=イ1であるから､式(3.14),(3.15)は､

(3.16)

(3.17)

となる｡これらは有効フレネル係数と呼ばれる｡

有効フレネル係数を用いると､エネルギー反射率､エネルギー透過率は,

R=R･R'

T=PiT.T･
nl

で与えられる｡
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図3.3基板上の単層膜での反射と透過
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最後に有効フネレル係数を用いて任意の多層膜の反射率を求める｡

図3.4に示すような〃層の多層膜を考えたとき､第1層からの反射の有効フレ

ネル係数は､

Rl=
rl + rle-i26t

l + r2rle-i26t
(3.20)

で表されるo ここで､ rl,r2は各層での反射のフレネル係数であるo

第1層までをまとめて反射の有効フレネル係数Rlを持つ単一境界として考え

れば､第2層からの反射の有効フレネル係数は,

R2-
r3 + Rle-L'267-

i + r3Rle-L'262

となる｡ここで､

Ro-rl

6j

-晋njdjCOS少j

(3.21)

(3.22)

(3.23)

とすれば､第ノ層からの反射の有効フレネル係数は､

Rノ=
r]+I + Rj-1e-L-26j

1 + r]+1R]-1e-L'26j

(3.24)

となり､ノ=1から〃まで積算することによりⅣ層の多層膜の反射率を求めること

ができる｡

また､この他に多層膜の反射率を求める方法として特性マトリクスを用いて

求める方法がある｡これは光学インピーダンスZ,アドミッタンスY=1/Zの概念

を導入することにより､光学計算に電気回路の分布定数回路の手法を適用させ

たものである｡薄膜を繰り返し形成することは4端子回路を継続して接続する

ことに相当し､多層膜の反射率の計算はマトリクスの積を求める計算となる｡

本研究では､有効フレネル係数を用いた算出法により多層膜における反射率

の理論計算を行ったo

3･2･1 GaN系面発光レーザ用多層膜反射鏡の検討

反射鏡に要求されるのは､高反射率であることの他に､出射側では光を通す

ことが､基板側では電流と熱を通すことが重要である｡しかし､絶縁性基板で
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図3.4 フレネル係数を用いた多層膜の反射率計箕法

-59-

-59-



あるサファイアを用いるGaN系面発光レーザでは､基板側反射鏡は必ずしも伝

導性でなければならないということはない｡

高反射率が得られる反射鏡には金属反射鏡､誘電体と金属による反射鏡､誘

電体多層膜反射鏡､半導体多層膜反射鏡がある｡これらの反射鏡の特徴を表}1

に示す｡金属は形成が容易であるが､光吸収が大きく､高い反射率が得られに

くい｡これに対し､多層膜反射鏡は屈折率の異なる2つの媒質を､ 1/4波長の光

学膜厚で交互に周期的に形成させることにより非常に高い反射率を得ることが

出来るo屈折率nsの基板上に屈折率nHの薄膜､屈折率nLの薄膜(nH>nL)の順でq

周期形成し最後を屈折率〃Hの薄膜で終えた多層膜において､それぞれの薄膜の

膜厚がん/4である場合､光が垂直に入射した時の反射率は次のようになる｡

(3.25)

nH>nLなのでnH/nL>1であり､周期数qが大きいほど高反射率が得られることが

分かる｡また､同じ周期数でもnH/nLが大きいほど高反射率となる｡反射率が高

い波長幅は､位相膜厚67:h表すと2△♂で表され､

△∂=sin~l

Pit_1
nL

Pit+ I
nL.

となる｡ここで､垂直入射でん/4の膜厚なので､

o-=王立2 i

となり､

A(告〕
つ

=ニsiロー1
7T

空且_1

nL

竺虹+1
nL.

(3.26)

(3.27)

(3.28)

で表されるQ これよりnH/nLが大きいほど高反射率帯が広くなることが分かる.

本研究では､基板側反射鏡には結晶成長時に一括して作製可能な半導体多層
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表3.1各種反射鏡の特徴

種類 光吸収 反射率 電流

金属 大

訴電体+金属 大

誘電体多層膜 極めて小

半導体多層膜 小

最大で

98 %程度
読れる

波長により リング電極構造により

99 %程度が可能

数周期で

99 %以上が可能

数十周期で

99 %以上が可能

流れる

流れない

伝導またはトンネルに

よる場合流れる
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膜反射鏡を､表面側には比較的容易に高反射率が得られる誘電体多層膜反射鏡

を採用した｡GaN系半導体では､多層膜反射鏡を形成する2つの薄膜にGaN, AIN,

InNとその混晶系のAIGaN,InGaNが考えられる｡しかし､活性層にbGaNMQW

構造を用いるため,多層膜反射鏡の材料にbGaNを用いることは反射鏡での吸

収の増大を意味し高反射率が得られない｡このため､ GaNとAIGaNを半導体多

層膜反射鏡の材料として採用した｡

一方､誘電体は吸収が少なく､屈折率差の大きな材料を選ぶことが可能であ

るため､少ない周期数で高反射率かつ広帯域の誘電体多層膜反射鏡が作製でき

る｡しかし､光学薄膜にはその耐久性や安定性が要求される｡そのため実際に

光学薄膜に使用できる蒸着物質は限定される｡また､薄膜中に内部応力がある

と基板を変形させたり､膜にクラックが生じたり､膜が剥離したりする｡この

ため､圧縮応力を示すもの(SiO2, ZnSなど)と､引っ張り応力を示すもの(TiO2,

ceo2, MgF2, ThOF2など)を組み合わせ､応力を打ち消す組み合わせ(TiO2/SiO2,

zro2/SiO2, ZnS/MgF2)とすることが望ましいQ特に可視光域であるGaN系発光デ

バイスには､ TiO2/SiO24, zro2/SiO2⊃, HfO2/SiO26といった組み合わせが用いられて

いる｡本研究ではTiO2とSiO2を誘電体多層膜反射鏡の材料とした｡ここで､TiO2

とsiO2などの酸化物を蒸着により堆積すると､酸素不足の膜が蒸着され光吸収

が生じる｡これらは酸素中で蒸着することにより､吸収のないストイキオメト

リ組成の膜が蒸着できる7｡また､ SiO2蒸着膜の屈折率は蒸着雰囲気の酸素分圧

に大きく依存し､基板表面に入射する02とSiOの分子数比が増大するとともに

屈折率は低下する｡これはSiOの酸化の進展による高次の酸化物si203, SiO2-

の変化に対応している8こTiO2薄膜では酸素分圧の増大により屈折率が2.5から
2.2まで変化する｡

また､屈折率は基板温度や蒸着速度にも依存する｡一般に､酸化物やふっ化

物の屈折率は基板温度とともに増大するo TiO2の場合は､非晶質からアナタ-

ゼ､ルチルと結晶構造が変化するためであり9､ MgF2の場合は充填率が増大する

ためである10｡

真空中で作製した薄膜を大気中に取り出すと､屈折率や光学膜厚ndが変化す

る場合がある｡また､大気中に放置すると､時間とともに変化することもある｡

例えば､ MgF2は大気中に取り出すと屈折率が増大し､ SiO2は数日のオーダーで

ndが減少することが知られている｡薄膜は一般にバルク物質に比べて低い密度

を持っている｡膜の充填率をqとすれば､膜の屈折率は､

nf

-nuq･n.(1-q)
(3･29)

で与えられる11｡ここで､ 〃｡は膜の､ 〃｡は膜の物質以外の空隙部分の屈折率であ

I 6r)_-
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るo真空中ではno=1であるが､大気中で水分が膜に浸透した場合､ no=1.33とな

り屈折率が増大する｡例えば､ MgF2の屈折率は相対湿度により増大するが､こ

れは膜の空隙-の水の浸透によると考えられており､この変化は可逆的である｡

多層膜の場合はピンホールを通して内側の膜にまで水が浸透してゆくため､変

化は緩やかである｡また､膜の充填率は薄膜の作製法や成長速度､基板温度等

に強く依存する｡したがって､水の浸透による経時変化を小さくするには､高

い充填率を持つ膜を作製する必要がある｡

3.2.2屈折率の見積り

多層膜反射鏡の設計には材料の屈折率を知ることが必要である｡本研究では

分光エリプソメトリーを用いて屈折率を見積もった12｡測定では､入射角が40,50,

60oの3種類において､入射光の波長を300nmから830nmまで12nmずつ変化

させ､それぞれの波長においてs偏光とp偏光の振幅反射率比と位相差を測定し､

屈折率nおよび消衰係数kを算出したo

分光エリプソメトリーにより見積もった GaN, Alo.o9Gao.91N, Alo.15Gao.85N,

Al｡.27Ga..73Nの屈折率n,消衰係数kを図3.5に示すo測定に用いたサンプルは常

圧MOCVD装置を用いて作製し､その総膜厚は1.2トtm以下となるようにした｡

この膜厚に関する制限はエリプソメータの分光器の分解能によるものである｡

これは､膜厚が厚くなると波長に対するs偏光とp偏光の位相差の変化が激しく

なり､分光器の分解能を上回って変化してしまうからである｡

図3.5より､ AIGaNではAl組成が大きくなるほど屈折率のピークは短波長に

シフトしていき､それぞれの波長でGaNとの屈折率差が大きくなることが分か

る｡多層膜反射鏡では屈折率差の大きな2つの材料を選ぶことが高反射率を得

るために重要となるが,図3.5からGaNとAIGaNからなる多層膜反射鏡では

Al組成を大きくすることが有効であるといえる｡

次に､真空蒸着装置を用いてTiO2およびSiO2薄膜を作製し､分光エリプソメ

トリーによりその屈折率n,消衰係数kを見積もった｡ここで､酸化物であるTiO2

とSiO2は､先に述べたように､その蒸着過程における酸素分圧が蒸着された薄

膜の屈折率に大きな影響を及ぼす｡本研究では､ TiO2, SiO2蒸着時における酸素

分圧をそれぞれ7×10~3,5×10~3paとした｡また､高屈折率薄膜として用いるTiO2

では､基板温度の上昇にともない屈折率が増加する9｡これによると､蒸着時の

基板温度が高いほど屈折率の高い薄膜が得られることになる｡より屈折率の高

いTiO2薄膜を得ることは､低屈折率薄膜であるSiO2薄膜との屈折率差の増大に

つながり､高反射率を得るのに都合が良い｡しかし､面発光レーザの構造を考

えたとき､表面側反射鏡として想定している誘電体多層膜反射鏡には､その形

状を円形とするためのフォトリソグラフィ技術によるリフトオフの工程を経る
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図3.5 GaN, Alo.o9Gao.91N, Alo.15Ga..85N, Alo.27Gao.73Nの屈折率測定結果
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必要がある｡しかし､高屈折率を得るためTiO2薄膜の蒸着時の基板温度を高温

に設定した場合､フォトレジストの蒸発が起こり､これが蒸着過程の薄膜表面

に付着することにより平坦な薄膜が得られず､逆に高反射率が得られなくなる｡

また､サンプルの固定にも裏面にフォトレジストを使用している｡したがって､

本研究では基板温度を変化させて蒸着を行い､フォトレジストの蒸発による表

面状態の悪化が見られなかった100oCを基板温度とし､誘電体薄膜を蒸着した｡

また､蒸着速度はTiO2, SiO2それぞれ0.7Åノsec, 1.5 Åノsecとした｡

分光エリプソメトリーにより見積もったTiO2の屈折率と消衰係数を図3.6に､

SiO2を図3.7に示す｡これより､ TiO2の屈折率は波長により2.2
-

2.8の値を示

すことが分かる｡またsiO2も1.425-1.476の値をとる｡これらの屈折率比nH/nL

はGaN,AIGaNと比べて非常に大きく､短波長ほど大きくなるが､このとき消衰

係数kがTiO2, SiO2共に急激に増加するo

3.2.3反射鏡の設計

分光エリプソメトリーにより見積もった屈折率n,消衰係数kを用いて半導体

多層膜反射鏡の設計を行った｡中心波長を370,390,410nmとした場合の交互多

層膜の周期数と反射率の関係を､GaNとAl｡.o9Ga｡.91Nとの組み合わせについて図

3.8に､ GaNとAlo.15G恥85Nとの組み合わせを図3.9に､ GaNとAlo.27Gao.73Nとの

組み合わせを図3.10にそれぞれ示す｡また､それぞれの設計中心波長における

各層の設計膜厚を表3.2に示す｡計算に用いた構造は､サファイア基板上にGaN

を0.5pm形成した後､ AIGaN,GaNの順に交互多層膜を形成したものである｡こ

こで､ 0.5ペアは交互多層膜をAIGaNで終えた場合を､ 1ペアはGaNで終えた

場合を表すo また､反射率は空気中(n=1)での値として計算を行った｡

計算結果では､ 1つの設計中心波長において2つの反射率曲線が確認される｡

反射率の高い曲線は表面を屈折率の高い薄膜(GaN)で終えた場合であり､低い方

は表面を屈折率の低い薄膜(AIGaN)で終えた場合である｡図3.1に示したDBRの

反射の原理では､各界面での屈折率変化が空気側から 低一高⇒高一低⇒低

一高 の順であるのに対し､表面を屈折率の低い薄膜で終えた場合には低一高

⇒低一高⇒高一低 という順になり､最表面の低屈折率膜と空気との界面で

の反射波の位相がずれ､反射率の低下が起こる｡このため､表面は高屈折率膜

で終える必要がある｡

計算結果より,少ない周期数で高い反射率を得るには､屈折率差が大きい短

波長域に中JL､波長を設定することが有効であることが分かる｡また､同じ周期

数においては､ AIGaNのAl組成が大きい程高反射率が得られることが分かる｡

しかし､中心波長を短波長に設計した場合､周期数が少ない時は中心波長を長

波長に設計した場合よりも高い反射率を示すが､その反射率は周期数の増加に
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図3.6TiO2の屈折率nと消衰係数k
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図3.8 GaN/Alo.o9Gao.91N DBRの反射率の周期数依存性計算結果
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図3.10 GaN/Alo.27Ga｡.73N DBRの反射率の周期数依存性計算結果
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表3.2 GaN/AIGaN多層膜反射鏡の設計中心波長と各層の設計膜厚

中心波長

(nm)

膜厚(nm)

GaN Alo.o9Gao.91N Alo.15Gao.85N Alo.27Gao.73N
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ともない､ある値で飽和する傾向を示している｡これは､短波長領域ではGaN

の消衰係数kが無視できな.い値で存在するためで､吸収によるものであるとい

える｡したがって､多層膜反射鏡の設計には吸収の少ない波長域を選ばなくて

はならない｡

中心波長を440 nmに設計したTiO2/SiO2誘電体多層膜反射鏡の､反射率の周

期数依存性計算結果を図3.11に示す｡このときの各層の設計膜厚は同図中に示

した｡計算に用いた構造は､サファイア基板上に低屈折率薄膜であるSiO2を､

次に高屈折率薄膜であるTiO2を形成して順に積み上げた交互多層膜とし､空気

中から見た反射率として計算を行った｡したがって､ 0周期というのはサファイ

ア基板のみの反射率で､0.5周期というのは低屈折率薄膜のSiO2を最表面とした

構造となる｡ちなみに､サファイア基板の440nmでの反射率は7.8 %となる｡

半導体多層膜反射鏡での計算結果と同様､最表面を低屈折率膜で終えた場合は

反射率の低下が生ずる｡図3.11より､ TiO2/SiO2による誘電体多層膜反射鏡は1

周期で45.1 %という反射率が得られ､ 2周期で75.9%,3周期で90.6%と､ 3周

期で90%を超える反射鏡を作製できることが分かる｡さらに6周期で99.4%と､

半導体多層膜反射鏡と比べ少ない周期数で高反射率が得られる｡また一方で､

TiO2/SiO2多層膜反射鏡は､周期数が10周期以上においてその最高反射率は飽和

する傾向にあることが分かる｡計算には分光エリプソメトリーにより測定した

複素屈折率を用いているが､薄膜の吸収に関係する消衰係数kが0ではないた

めこのような飽和が見られる｡しかし､このときの反射率は99%を超えており､

出射側に想定しているTiO2/SiO2多層膜反射鏡では特に問題ではないと考えられ

る｡中心波長を440nmに設計したTiO2/SiO2誘電体多層膜反射鏡の5, 10周期に

おける反射率の波長依存性の計算結果を図3.12に示す｡ 5周期で~は98.7 %, 10

周期では99.8 %の高反射率が得られることが分かる｡また､半導体多層膜反射

鏡より屈折率差を大きくとることができる誘電体多層膜反射鏡では､その高反

射率帯が140 nmと広い｡ここで､ GaN/AIGaN半導体多層膜反射鏡とTiO2/SiO2

誘電体多層膜反射鏡において､中心波長を440nmに設計したときの高反射率帯

幅2A1を式(3.28)により求め､結果を表3.3に示すo

3.3常圧成長によるGaN/AIGaN多層膜反射鏡

本節では､ MOCVDの成長圧力を常圧としてGaN/AIGaN多層膜反射鏡を作製

し､その特性について論じる｡

3.3.1常圧成長によるGaN/AIGaN多層膜反射鏡の作製

常圧MOCVD法により､ 1100oCでサーマルクリーニングを行った後､ 500oC
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図3.12TiO2/SiO2多層膜反射鏡の5, 10周期におけ.る反射率計算結果
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表3.3中心波長を440nmとした場合の各多層膜反射鏡の高反射率帯幅

多層膜の種類 nL nS 2A6(fad.) 2A1(nm)

GaN/Alo,o9Gao.9
1N

2.44 1 2.377

GaN/Alo.
15Gao.85N

2.44 1 2.357

GaN/Alo.27Gao.73N 2.44 1 2.268

TiO2/SiO2 2.307 1.466

0.0266 7.44

0.0350 ~9.81

0.0735 20.6

0.522 146.1
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でGaN低温緩衝層を約30nm堆積し､ 1080oCでGaNを約1.5ト皿成長したoそ

の後､設計中JL､波長を390nmとしたGaN/Alo.27Gao.73Nからなる交互多層膜を30

周期形成した｡作製した多層膜反射鏡の室温での反射率測定結果を図3.13に示

す｡

ここで､反射率の測定方法について触れる｡測定古手は､光源にタングステン

ヨウ素ランプを､検出器に光電子増倍管を用い､ 1200 lines/mmの平面回折格子

で分光するダブルビーム方式の分光光度計を用いた｡反射率測定時の入射角は

5oとなる｡リファレンスとしてAl平面反射鏡を用い､はじめにサンプルの反射

率としてAl平面反射鏡に対する相対反射率を測定した｡これをAl平面反射鏡

の反射率で補正し､サンプルの反射率とした｡測定は全て室温大気中で行い､

測定領域は直径7mmの円内としたoまた､反射率の測定は2インチ基板の中心

から放射方向に3つの領域に分けて行った｡

図3.13に示すように､高反射率を示すのは直径2インチの反射鏡における端

の部分で､中心部の反射率は非常に低いものであった｡ GaN/Alo.27G恥73N多層膜

反射鏡の反射率の見積もりにおいて､ 390nmに中心波長を設定した場合､ 30周

期での反射率は99.2 %と計算された｡しかし､最高反射率は基板の端の領域で

得られ､その中心波長は375nmで反射率は89.5%であった｡このように､反射

率のピークは設計より短波長に現れ､その値も計算より低いものであった｡反

射率が低い原因として,この反射鏡の中心部分にク.ラックが非常に多く確認さ

れること､表面あるいは各層の界面における平坦性･平行性が悪いことが挙げ

られる｡ SEMにより反射鏡の断面観察を行ったところ､それぞれの膜厚が設計

膜厚より薄くなっており､測定した反射率の中心波長が設計中心波長より短波

長に現れた原因と考えられる｡これは､光学膜厚ndが1/4波長となるように設

計されるDBRでは､膜厚が薄いほど強め合う波長が短波長となるためである｡

また､多層膜を形成するGaN, Al｡.27Ga｡.73Nそれぞれの層においても膜厚にばら

つきがあり､また一つの層においても膜厚にばらつきが確認された.膜厚のば

らつきは強めあう波長が互いにずれることとなり､反射率が計算値より低くな

った原因の一つとして考えられる｡

3.3.2中間層の導入による高反射率反射鏡の作製

クラックの発生は表面の平坦性を悪化させ､著しい反射率の低下をもたらす｡

このため､クラックの発生を抑制する目的で,多層膜反射鏡の形成前に超格子

(SL; superlattice)構造を導入した｡このような短周期構造は､ Si基板上-のGaAs

あるいはbPの成長にも用いられている｡ Si基板上にGaAsを成長させる場合､

Si基板と格子整合するGaPをSi基板上に成長した後､ (GaAs)m(Gap)｡短周期を

形成し､周期数の増加とともにmJn比を徐々に増加させるというものである｡
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これにより転位密度の低減､表面平坦性の改善が報告されている130

1100 ｡Cでサーマルクリーニングを行った後､ 500oCでGaN低温緩衝層を約

30nm堆積し､ 1080oCでGaNを約2 Llmを成長したo次に､成長温度を800oC

まで降温しho.LGao.,Nを約o.1 LLm成長したo In°.1Gao.9Nの形成後､成長温度を再

び1080｡Cに昇温し､ GaN/AIGaNからなるSL構造を100周期導入した後､

GaN/AIGaN多層膜反射鏡を30周期形成したo SL構造､多層膜反射鏡ともGaN,

AIGaNの成長条件は同じものとした｡ここで､多層膜反射鏡の設計中心波長は

410nmとし､各層の膜厚をGaN,AIGaNそれぞれ41,45nmとしたo また､比較

のため､同じ構造でSL構造を用いない反射鏡を作製した｡作製した反射鏡の表

面顕微鏡写真を図3.14に示す｡図3.14は2インチ基板の中央部のクラックを写

したものであるが､ SL構造を用いない反射鏡は非常に多くのクラックが確認さ

れるが､ SL構造を用いることによりクラックの発生が抑制されている様子が分

かる｡また､ AFM測定から表面粗さは自乗平均面粗さ(Rms ;rootmeansquare)で

1.982nmから0.636nmへと約3分の1に減少し､平坦性の向上も確認された｡

作製したGaN/AIGaN多層膜反射鏡の(0004)面におけるⅩ繰回折の測定結果を

図3.15に示す｡ SL構造を用いた多層膜反射鏡については､周期数が10, 20, 40

周期の反射鏡も作製し､その測定結果も併せて示した｡図3.15より､ GaNと

AIGaNのピーク間に多層膜反射鏡の周期構造によるフリンジが確認される｡こ

のフリンジ間隔から､多層膜反射鏡の1周期の平均膜厚は､ SL構造を用いた反

射鏡では87 ｡m, SL構造を用いない反射鏡では89 nmと計算さ｢れる｡また､
SL

構造を用いた反射鏡には､ AIGaNのピークより600arcsec程度低角側にSL構造

の周期構造による0次のピークが､さらに､ -3600arcsecの位置には一1次のピー
クが確認される｡このフリンジ間隔から､ SL構造の1周期の平均膜厚は3.4nm

と計算される｡また､図3.15から､ GaNとAIGaNのピーク間隔は､ SL構造を

用いた30周期の多層膜反射鏡で2800 arcsec, SL構造を用いない場合は2730

arcsecであった｡ベガ-ド則が成り立つとすれば､多層膜反射鏡を構成する

AIGaNにおけるAl組成はそれぞれ0.46と0.45となる｡ここで､ GaN上に成長

したAIGaNは面内に2軸性の引っ張り応力を受け歪んでいる｡このため､AIGaN

は格子間隔がα軸方向に広げられ､ c軸方向には狭められており､ GaNの回折ピ

ークとの間隔が実際の組成における間隔よりも広がって見える｡そこで､
GaN

の(1014)回折ピーク周辺の逆格子マッピング測定を行い､サファイア基板を基準

としてα軸､
c軸の格子間隔を求め､ AIGaNのAl組成を求めた｡ GaN/AIGaN3()

周期多層膜反射鏡の逆格子マッピングを図3.16に示す｡ここで､縦軸は結晶成

長方向であるc軸の格子間隔の逆数に対応し､横軸はα軸の格子間隔の逆数に

対応する｡ GaNおよびAINの格子定数は､表1.1に示した値を用い､ AIGaNの

弾性定数はGaNとAINとの間で線形に変化するものとして計算を行った｡計算
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図3.14 GaN/AIGaN 30周期多層膜反射鏡の表面顕微鏡写真
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にはGaNの弾性定数としてC13=103 GPa, C〕3=405 GPa, AINの弾性定数として

c13=108 GPa, C33=373 GPaを用いた14｡これより,多層膜を構成するAIGaNの

Al組成は､SL構造を用いた場合は0.41,SL構造を用いない場合は0.38と見積も

られる｡

図3.16(a)に示したSL構造を用いた反射鏡では､ AIGaNの回折ピークと同じ

α軸位置にGaNの回折ピークと思われるピークが､従来のGaNのピークから分

離して現れていることが分かる｡これは､ GaNが圧縮応力を受けて歪み､ α軸方

向の格子間隔が狭まり､ AIGaN と同程度になっていることを示す｡また､ GaN

のα軸方向の格子間隔が広がったため､ c軸方向の格子間隔は狭まり､ c軸方向

についてはAIGaNのピークと離れる方向に歪んだGaNのピークが現れている様

子が分かる｡このピークは､図3.15に示したⅩ繰回折に率いて､ GaNのピーク

より低角側に確認されたピークに対応する｡このピークの強度は､多層膜の周

期数が増加するに従い増大していくことが図3.15から確認される｡これは､ SL

構造の上に作製した多層膜反射鏡を構成するGaNが圧縮応力を受けていること

を表す｡つまり､周期数が少ない時は､ SL構造形成前に成長した厚さ2いmの

GaNの方が多層膜反射鏡を構成するGaNの総膜厚より厚いため､ Ⅹ線回折のピ

ークは厚さ2 LLmのGaNに対応する｡しかし､周期数が多くなるに従って多層

膜を構成するGaNの総膜厚が厚くなり､厚さ2LtmのGaNとの膜厚比が接近し

てくると､多層膜を構成するGaNは歪んでいるため.,これに対応したピークは

厚さ2 pmのGaNのピークとは分離して現れてくる.逆格子マッピングから多

層膜反射鏡を構成するGaNの面内歪みcxxを求めると､ SL構造を用いた場合は

-o.oo79, SL構造を用いない場合は-0.0057となる｡負の値は圧縮歪みを表すが､

sL構造を用いることにより圧縮歪みが増大していることが分かる｡また､AIGaN

の面内歪みsr,を求めると､SL構造を用いた場合は0.0022,SL構造を用いない場

合は0.0036となる｡どちらも面内歪みは正の値を示し､引っ張り応力を受けて

いるが､その値はSL構造を導入することにより小さくなっていることが分かる｡

つまり､ SL構造の導入は､多層膜を構成するGaNに圧縮歪みを与え､ AIGaN

とのα軸方向での格子間隔差を減少させることによりAIGaNの引っ張り応力を

減少させ､クラックの発生を抑制したと考えられる｡

30周期のGaN/AIGaN多層膜反射鏡の断面SEM像を図3.17に示す｡断面SEM

像より､多層膜による周期構造が形成されている様子が分かる｡しかし､多層

膜を構成する各層の膜厚にはばらつきが観察された｡図3.17より､多層膜反射

鏡の総膜厚は､ SL構造を用いた反射鏡では2610 nm, SL構造を用いない反射鏡

では2720nmとなる｡設計での総膜厚は2580nmであり､それぞれ30nmと140

nmだけ設計より厚いことになる｡また､総膜厚から1周期の平均膜厚を計算す

ると､SL構造を用いた場合は87.Onm,SL構造を用いない場合は90.7nmとなる｡
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図3.17GaN仏1GaN30周期多層膜反射鏡の断面sEM像(a)sL構造を用いた場合､

(b)SL構造を用いない場合､ (c)sL構造を用いない反射鏡の拡大像
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この値はX繰回折でのフリンジ間隔から求めた値と良く合っている｡ SL構造を

用いない反射鏡の膜厚がSL構造を用いた反射鏡より厚い原因の一つには､クラ

ックによりAIGaNの受けていた引っ張り応力が緩和したことが挙げられる｡
SL

構造を用いない反射鏡では､非常に多くのクラックが発生し､ AIGaNの受ける

引っ張り応力は部分的に緩和していると考えられる｡引っ張り応力が緩和する

ことによりc軸方向に狭められていた格子間隔は元に戻る方向に広がり､膜厚

方向に長くなる｡ SL構造を用いない反射鏡において､ X線回折から見積もった

AIGaNのAl組成が､ SL構造を用いた反射鏡より小さい値となったことも､こ

の影響が原因として考えられる｡図3.17 (c)は､ SL構造を用いない多層膜反射

鏡の高倍率の断面SEM像である｡白く見える部分がGaNで黒い方がAIGaNで

ある｡これより､ AIGaNの膜厚は面内でほぼ一定の膜厚を持つようであるが､

膜が面内で大きく曲がっており､これを埋めるようにGaNが成長している様子

が分かる｡したがって､ GaNの膜厚には面内で大きな分布があり､非常に厚い

部分もあれば非常に薄い部分もある｡これに対し､SL構造を用いた反射鏡では､

各層における膜厚の揺らぎはあるものの､このような曲がった膜はほとんど観

察されなかった｡

sL構造を用いた反射鏡と用いない反射鏡の反射率測定結果を､ 30周期につい

て図3.18に示す｡図3.18にはそれぞれの構造における反射率の計算結果を併せ

て示した｡ SL構造を用いた反射鏡も用いない反射鏡も､測定結果ではどちらも

高反射率帯幅が計算結果より狭くなっている｡これは､分光エリプソメトリー

により見積もった屈祈率差が実際より大きかったことが原因として考えられる｡

GaNは六方晶系であるため､光学定数がc軸に平行方向と垂直方向で等方的で

はないが､分光エリプソメトリーによる光学定数の見積もりではこの異方性を

無視して計算を行った｡また､垂直入射ではなく入射角をつけた条件で屈折率

の見積もりを行っているため､この異方性の影響を受けた状態で測定を行って

おり､実際の屈折率差より大きく見積もられ､計算結果の帯域幅が広がってい

る可能性は無視出来ない｡作製した反射鏡の反射率は､ SL構造を用いない反射

鏡は416 nmの波長で93%の反射率であるのに対し､ SL構造を用いた反射鏡は

410nmで98%の反射率であった｡これは図3.14に示したように､ SL構造を用

いたことによりクラックの発生が大幅に抑制されたことが一番の要因である｡

断面SEM観察で見られるような､各層における膜厚の揺らぎも反射率低下の一

因となる｡特にSL構造を用いない反射鏡では､図3.17(c)のように膜が大きく

曲がっている｡このため強めあう波長は各層､あるいは面内の各部分で異なり､

設計中心波長での反射率を低下させる｡ SL構造を用いた反射鏡においても､各

層の膜厚における揺らぎは観察されるが､これらはSL構造を用いない場合と比

べて小さく､表面平坦性も向上したため高反射率が得られたと考えられる｡ま
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た､ SL構造を用いた反射鏡の反射率の中心波長は設計中心波長と良く合う｡こ

れに対し､ SL構造を用いない反射鏡の反射率の中心波長は､ 6nm長波長側にシ

フトして現れている｡これは多層膜反射鏡の各層の膜厚が厚いことが原因とし

て挙げられる｡断面SEM観察およびⅩ線回折から得られた多層膜反射鏡1周期
▲J

分の膜厚は､ともにSL構造を用いない反射鏡が厚いことを示している｡このよ

うな設計膜厚より厚い膜厚が反射率の中心波長を長波長にシフトさせる｡測定

から得られた平均膜厚を用いて計算を行うと､得られる反射率の中心波長は416

nmとなり､ SL構造を用いない反射鏡の長波長側-のシフトは､設計より厚く

なった膜厚が原因であるといえる｡

3.4減圧成長によるGaN/AIGaN多層膜反射鏡

MOCVD法を用い､常圧にてサファイア上に成長したGaN上に､減圧条件下

にてGaN/AIGaN多層膜反射鏡を作製し､その特性について述べる｡

3.4.1減圧成長によるGaN/AIGaN多層膜反射鏡の作製

水素雰囲気中1180oCでサーマルクリーニングを行った後､ 500oCでGaN低

温緩衝層を30nm堆積し､ 1130oCでGaNを成長した｡ TMGaの供給量は低温緩

衝層の堆積時は36 pmol/min, GaN成長時は72 LlmOl/minとしたo GaN成長後､

キャップ層としてAlo.15Gao.85Nを20 nm成長したo TMGaとTMAlの供給量は､

それぞれ24, 6.0 LlmOl/minとした.常圧での成長中はアンモニアの流量は5
I/min

一定とした｡ Alo.15Ga｡.85Nキャップ層の成長終了後､基板温度を1130 oCの成長

温度に保ったまま､ドライポンプによりリアクタ内圧力を常圧から100to汀まで

減圧したoリアクタ内圧力が100torrで安定した後､減圧条件下にてGaN/AIGaN

多層膜を成長した｡構造図を図3.19に示す｡減圧成長GaN (LP-GaN)成長時､

TMGaの供給量は72 pmol/minとし､減圧成長AIGaN (LP-AIGaN)成長時のTMGa

とTMAlの供給量はともに18LlmOl/minとした｡また､アンモニアの流量は減圧

での成長中は2.5 ∫/minで一定とした｡ GaNの成長速度は､常圧条件下では3.1

Llm/h,減圧条件下では3.3 Llm/hで､ LP-AIGaNの成長速度は1'.27 pm/hであるo

ここで､常圧から減圧に成長圧力を変化させる際､圧力が100to汀で安定するま

でおよそ2.5 minの時間がかかる｡このため､キャップ層としてAlo.15Gao.85Nを

成長しない場合､成長中断中の熱分解などにより表面の平坦性が損なわれ､多

層膜反射鏡の反射率が低下したQ よって､本研究では常圧から減圧に移行する

際､キャップ層として20nmの膜厚のAlo.15Gao.85N層を常圧にて形成し､成長中

断に備えた｡

多層膜形成前に常圧で成長するGaN (常圧成長GaN (AP-GaN))の膜厚を50,
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図3.19 LP-GaN化PIAIGaN多層膜反射鏡の構造図
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500, 1500, 6000 n皿と変化させ､多層膜の反射率を調べた｡それぞれの膜厚での

最高反射率を図3.20に示す｡ここでLP-GaN凡P-AIGaN多層膜を構成する各層の

膜厚は九/4の膜厚には設計せず､ LP-GaN, LP-AIGaNともに膜厚50 nmとし多層

膜の周期数は10周期とした｡測定領域は直径7 m皿の円内とし､ 2インチ基板

に十字を描くように9点にて測定を行った｡図3.20において▲で示すのは､そ

れぞれの反射鏡における中央の同じ位置での最高反射率で､縦線は他の8点に

おいて測定された最高反射率の値の範囲を示している｡これより､ AP-GaNの膜

厚を500nmとした場合が最も高い反射率を示し､反射率の分布も小さくなって

いる｡しかし､ AP-GaNの膜厚が厚くなると反射率は低下し､分布も大きくなっ

ているのが分かる｡これはAP-GaNの膜厚が厚くなるとともに表面に発生した

クラックが大幅に増大していくためである｡また､膜厚を50nmと薄くした場

合も反射率は低く､分布も大きくなった｡以上より､ AP-GaNの膜厚を500 nm

とし､その後のLP-GaN化P-AIGaN多層膜反射鏡の作製を行ったoここで､AP-GaN

の膜厚を500nmとした場合も､ 10周期という少ない周期数であるにもかかわら

ずクラックが発生する｡クラックの断面SEM像を図3.21に示す｡クラックの発

生した部分では多層膜がv字に割れており､その深さは多層膜の第1層にまで

及ぶ｡これにより､この部分は膜が欠如した状態となり､大幅な反射率の低下

をもたらす｡ DBRでは各層の膜厚を九/4nに設計する｡ここで､ GaNの吸収がな

い波長帯では､屈折率〃はGaNよりAIGaNが小さいため設計膜厚はAIGaNの

方が厚くなり､その値は50nm以上となる｡このため､ Al組成の大きなAIGaN

では臨界膜厚を超えクラックが発生する｡クラックの発生を抑えるため､多層

膜の設計において通常九/4とする各層の膜厚を､1周期で九/2となるように設計し､

GaN上のAIGaNの膜厚が臨界膜厚より薄くなるように膜厚設定を行うこととし

た｡これにより､低屈折率層から高屈折率層-a?界面､高屈折率層から低屈折

率層-の界面､それぞれからの反射波の位相は揃わないが､ 1周期毎の界面から

の反射波の位相が揃うことにより特定の波長で反射率の増大が期待できると考

えた｡九/4交互多層膜とした場合の反射率より値は低くなり､高反射率帯幅も狭

くなるが､クラックの発生を抑えることが出来ればこれを補うだけの周期数が

確保でき､高反射率を実現できる｡ GaNの屈折率をnGaN,膜厚をdGaN,AIGaNの

屈折率をnAIGaN,膜厚をdAIGaNとして､

dGaN X nGaN + dAIGaN X nAIGaN =九/2 (3.30)

という関係となるように､ 1周期の光学膜厚が九/2となるように決定した｡

設計中心波長を420 nmとしたLP-GaN凡P-AIGaN多層膜反射鏡を100 to汀にて

作製した｡多層膜反射鏡の各層の膜厚は､ GaN,AIGaNそれぞれ72.8,33.7nmと

した｡作製した多層膜反射鏡のうち､周期数が30.5周期の反射鏡について､ GaN
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図3,21 LP-GaN/tP-AIGaN多層膜反射鏡に発生したクラックの断面SEM像
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の(0004)面回折ピーク周辺でのⅩ線回折測定結果を図3.22に示す｡図3.22には

AP-GaN上に同じ条件で作製した700 nmのLP-AIGaNの測定結果を併せて示し

た｡図3.22(b)より､ AP-GaNとLP-AIGaNのピーク間隔は3750arcsecで､これ

よりLP-AIGaNにおけるAl組成は0.60と見積もられる｡同図(a)では､ GaNと

AIGaNのピーク間に多層膜反射鏡の周期構造によるフリンジがいくつか観察さ

れる｡しかし､これらのフリンジ間隔は多層膜反射鏡の1周期の設計膜厚に対

応する間隔よりも広いため､いくつかのピークが重なり合っていると考えられ

る｡また､ GaNに対応するピーク周辺には3つのピークがあり､ -300 arcsec付

近に最も強い強度を示すピークが確認される｡しかし､同図(b)の同じ条件で作

製したLP-AIGaNのピークが同図(a)のLP-AIGaNのピーク位置とほぼ一致する

ことから､多層膜反射鏡におけるAP-GaNのピーク位置はOarcsecにある少し強

度の弱いピークであると考えた｡つまり､多層膜反射鏡を形成するLP-GaN層は

歪んでおり､ LP-GaNに対応するピークはAP-GaNより低角側にある-300 arcsec

のピークであると考えた｡そこで､歪みについて調査するため､ GaNの(1014)

面回折ピーク周辺で逆格子マッピング測定を行った｡図 3.23は

LP-GaN/LP-AIGaN多層膜反射鏡の周期数が5.5, 10.5, 20.5, 40.5周期における

GaNの(1014)面回折ピーク周辺での逆格子マッピング測定結果である｡縦軸は結

晶成長方向であるc軸の格子間隔の逆数に対応し､横軸は結晶面内であるα軸

の格子間隔の逆数に対応する｡つまり､ c軸､ α軸ともに格子間隔の狭いAIGaN

が縦軸､横軸とも大きな値をとり､GaNは格子間隔がAIGaNより広いため縦軸､

横軸ともに′トさな値を持つピークに対応する｡これより､多層膜反射鏡の周期

数が増加するに従い､GaNのピークが徐々に2つに分離していく様子が分かるo

さらに､分離レたピークは縦軸方向ではLP-AIGaNのピークと離れる方向に､横

軸方向ではLP-AIGaNとほぼ同じ値を持つ位置に現れ､周期数の増大とともにピ

ーク強度も増大していく｡周期数が少ない時､多層膜反射鏡を形成するLP-GaN

の総膜厚は膜厚が500nmのAP-GaNより薄いため､ GaNの最大強度のピークは

AP-GaNに対応する｡しかし､多層膜の周期数が増加するに従い多層膜反射鏡を

形成するLP-GaNの総膜厚は増大する｡つまり､ LP-GaNの総膜厚が膜厚500nm

のAP-GaNより厚くなった時､最大強度を示すピークは多層膜反射鏡を形成し

ているLP-GaNのピークとなる｡面内方向のα軸に対応する横軸では､ LP-GaN

のピークがAP-GaNのピークに対して正方向に移動することから､ LP-GaNのα

軸の格子間隔はAP-GaNと比べ狭まっていると考えられる｡これに対し､成長

方向のc軸に対応する縦軸では､ LP-GaNのピーク位置はAP-GaNのピークに対

して負方向に移動することから､ LP-GaNのc軸の格子間隔はAPIGaNと比べ広

がっていると考えられる｡このことから､多層膜反射鏡を形成するLP-GaNが面

内で圧縮応力を受けて歪んでいるといえる｡
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LP-GaN/LP-AIGaN多層膜反射鏡の30.5周期における反射率測定結果を図3.24

に示す｡測定領域は直径7mmの円内とし､ 2インチ基板の面内における反射率

の分布を調べるため､直径7mmの測定領域で十字を描くように面内9点におい

て測定を行った｡図3.24(a)は､中心から端に向かってA,ち,Cとした､中心か

らの距離が違う3つの領域における反射率測定結果である｡領域Aは基板の中

心､ cは基板の端で､ Bはその中問点である｡中心であるAでは417nmの波長

で93%の反射率が､中JL､から少し外側のBでは421 nmの波長で93%の反射率

が得られた｡双方とも最高反射率を示す波長は設計中心波長である420nmと良

く合う｡しかし､基板の端であるCでは448 nmの波長で91 %の反射率であっ

た｡この波長のずれは､ヒーターの温度分布による成長速度の違いによるもの

であると考えられる｡基板の中央部に比べて端では成長温度が低いため､本成

長条件では薄膜の成長速度が速くなる｡つまり､基板の端では多層膜を形成す

るそれぞれの膜厚が中央部より厚くなり､強め合う波長が長波長にずれる｡こ

の多層膜反射鏡の成長条件における基板中央部と端での成長速度の違いは5 %

であり､領域AとCとの間の最高反射率を示す波長のずれ7 %に対応している

といえる｡しかし､ここで強調しておかなければならないのは､この多層膜反

射鏡にはクラックが無いということである｡基板の端の領域ではクラックが発

生しやすいが､図3.24 (a)に示すように､基板の端であるCの領域においても､

最高反射率を示す波長は長波長-とシフトしているものの､その反射率は中央

部とほぼ同程度であり､クラックの発生による大幅な反射率の低下は見られな

い｡ここにおける反射率の低下は､成長速度の違いにより多層膜を形成する薄

膜の膜厚が設計からずれた(厚くなった)ことによるものである｡図3.24(b)に示

すのは､ 2インチ基板の中心から同じ距離だけ離れた4つの領域における反射率

の測定結果である｡これらの反射率曲線はお互いに非常に良く一致しており､

この多層膜反射鏡の面内均一性の高さを示している｡基板の中央部､直径約3.5

cmの円内では､反射率の波長依存性を測定した曲線はほぼ一致し､それら全て

が重なるほど均一性は高い｡

この多層膜反射鏡において､周期数を5.5周期から80.5周期まで増加させた

ときの反射率測定結果を図3,25に示す｡それぞれのサンプルにおいて､直径7

mmの測定領域で面内に十字を描くように9点測定を行ったo ▲は図3.24で示

した各反射鏡の測定領域Bにおける最高反射率で､縦線は他の8つの測定領域

における最高反射率の分布を示す｡図3.25より､周期数の増加に従い反射率も

増大していくことが分かる｡しかし､ 60,5周期より大きな周期数では最高反射

率の最高値は高い値を維持しているものの､反射率の分布が大きくなっている｡

これは､基板の中央部では高反射率が得られるが､基板の端からクラックが発

生し､クラックの発生した領域において反射率が大幅に低下するためである｡
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しかし､周期数が50.5周期より小さいときは多層膜反射鏡にクラックは確認さ

れず､非常に平坦な表面が得られている｡ 50.5周期において反射率が落ち込ん

でいるのは､反射鏡表面にゴミが付着しているためである｡石英フローチャネ

ル内壁に付着していた中間生成物が成長中にサンプルに落下したもので､これ

らが直径7mmの反射率測定スポット内に存在したため反射率が低下した｡しか

し､全体的に反射率が低下しているが､クラックは発生していないため反射率

の分布は60.5周期以上の周期数の場合と比べて小さい｡

図3.26は､ AFM測定により得られた多層膜反射鏡のRmsの周期数依存性で

あるo AFM測定は3 pm四方の領域にて行い､ Rmsの値は各反射鏡につき4つ

の領域において測定した平均値とした｡ 10.5周期のとき最も高い値を示し､表

面の平坦性が悪いことが分かる｡周期数の増加に伴いRmsは小さくなっていき､

45.5周期で最も′トさな値をとる. 50.5周期で値が大きくなっているのは､成長

中に反射鏡表面に付着したゴミによるものであるが､ 60.5, 70.5周期と周期数が

増加するとRmsの値も大きくなり､表面の平坦性が悪化していく｡以上のこと

から,このLP-GaN/LP-AIGaN多層膜反射鏡では､最も平坦性が良く､また､ク

ラックが発生せず面内で一様に高反射率が得られる40から50周期が周期数と

して適当であると考えられる｡この多層膜反射鏡では､ 45.5周期において98 %

の反射率が､ほぼ設計中心波長と一致する421 nmの波長で実現されている｡

3.4.2中間層の導入による高反射率反射鏡の作製

前項では､多層膜反射鏡におけるクラックの発生を抑制する方法として､多

層膜を構成するLP-AIGaN層の膜厚を臨界膜厚より薄くするという設計を行っ

た｡ここでは､常圧成長において作製した多層膜反射鏡と同様､クラックの発

生を抑制するため中間層としてSL構造を導入した｡

水素雰囲気中1230oCでサーマルクリーニングを行った後､ 500oCでGaN低

温緩衝層を30nm堆積し､ 1180oCでGaNを500nm成長したo TMGaの供給量

は低温緩衝層の堆積時は36 LLmOl/min, GaN成長時は72 LlmOl/minとした｡ GaN

成長後､キャップ層としてAlo.15Gao.85Nを20nm成長したo TMGaとTMAlの供

給量は､それぞれ24, 6.0 pmol/minとし､常圧条件下ではアンモニアの流量は5

∫/min一定とした｡ Alo.15Ga｡.85Nキャップ層の成長終了後,基板温度を成長温度に

保ったまま､ドライポンプによりリアクタ内圧力を常圧から100torrまで減圧し

た｡リアクタ内圧力が100to汀で安定した後､減圧条件下1080oCにて多層膜の

形成を開始したo SL構造にはLP-GaNとLP-AINを用い､ AP-Alo.15Gao.85Nキャ

ップ層上にLP-GaNから成長を開始しLP-GaNで終わる10.5周期とした｡LP-GaN,

LP-AINの設計膜厚はそれぞれ20, 5 nmとした｡ LP-GaN成長時のTMGa供給量

は72 pmol/minとし､ LP-AIN成長時のTMAlの供給量は18 pmol/minとしたo
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LP-GaN/LP-AIN SL構造形成後､ LP-GaN/LP-AIGaNからなる多層膜反射鏡を成長

した｡ LP-AIGaNから成長を開始し､高屈折率膜であるLP-GaNで表面を終端し

たo ここで､各層の膜厚は九/4にて設計を行い､中L波長を435 nmに設定し､

LP-GaN, LP-AIGaNの設計膜厚はそれぞれ43.7, 47.3 nmとした｡ LP-GaN成長時

のTMGa供給量はSLを形成するLP-GaNと同じ72 pmol/minとし､
LP-AIGaN

成長時のTMGa,TMAlの供給量はそれぞれ18,7.7卜mOl/minとした｡また､アン

モニアの流量は減圧条件下で2.5 ∫/min一定とした｡交互多層膜の成長速度はⅩ

繰回折でのフリンジ間隔から求め､ LP-GaN, LP-AIN, LP-AIGaNそれぞれ2.34,

0.622, 0.828 Llm/hである｡

10.5周期のLP-GaN/LP-AIN SL構造を用いた15周期のLP-GaN凡P-AIGaN多層

膜反射鏡の､ GaN (0004)面回折ピーク周辺におけるⅩ繰回折測定結果を図3.27

に示す｡また､この多層膜反射鏡のGaN (10i4)面回折ピーク周辺における逆格

子マッピング測定結果を図3.28に示す｡図3.27には歪みを考慮しないで計算を

行った設計構造におけるシミュレーション結果を併せて示した｡図3.27より多

くのフリンジが確認されるが､このうちGaNとLP-AIGaNとの問のフリンジは

LP-GaN瓜P-AIGaN多層膜反射鏡の周期構造によるものである｡このフリンジ間

隔より1周期の平均膜厚を求めると90.9nmが得られるo設計膜厚はLP-GaNが

43.7nm,LP-AlGaNは47.3 nmであるから､設計における1周期の膜厚は91.Onm

であり､作製したLP-GaN凡P-AIGaN多層膜反射鏡の1周期の平均膜厚は設計と

良く合う｡一方､LP-AIGaNより高角側にみられるフリンジはLP-GaN凡P-AINSL

構造の周期構造に起因するものである｡このフリンジ間隔から1周期の平均膜

厚は25.2nmと見積もられ､設計の25nmと良く合う｡このことから､作製した

多層膜反射鏡は設計通りの膜厚が再現されており､非常に高い精度で膜厚制御

がなされたといえる｡図3.28に示した逆格子マッピングより､ GaNのピークが

2つに分離している様子が確認できる｡これはAP-GaNに対してLP-GaNが圧縮

応力を受けて歪んでいるためで､ α軸方向の格子間隔はLP-AIGaNとほぼ一致し

ている｡同様の結果が図3.23でも得られているが､同程度の周期数で比較した

場合､ LP-GaN/LP-AIN SL構造を用いた方がGaNのピーク分離がはっきりして

いる｡これより､多層膜反射鏡を構成するLP-GaNに圧縮応力を加えて歪ませる

ことにより､ GaNとAIGaNの面内格子定数差に起因した多層膜反射鏡を構成す

るLP-AIGaNの受ける引っ張り応力を緩和させることができ､クラックを抑制す

るには中間層としてSL構造を用いることが有効であると考えられる0 10.5周期

の LP-GaN/LP-AIN SL構造を用いた場合と用いない場合の 45 周期の

LP-GaN/LP-AIGaN多層膜反射鏡のGaN (10i4)面回折ピーク周辺における逆格

子マッピング測定結果を図3.29に示す｡ベガ-ド則が成り立つとすれば､図

3.27より得られるGaNとLP-AIGaNのピーク間隔からLP-AIGaNのAl組成は0.35
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と見積もられるが､図3,29より格子間隔を求めると､ SL構造を用いた反射鏡で

はAl組成は0.32,用いない場合では0.31と求まる｡さらに､ LP-AIGaNの面内

歪み&xを求めると､ SL構造を用いた場合は0.0007, SL構造を用いない場合は

o.oo13となり､ SL構造を導入することにより引っ張り歪みが小さくなっている

ことが分かる｡また､ LP-GaNの面内歪みcx,は､ SL構造を用いた場合は-0.0071,

sL構造を用いない場合は-0.0063と､ SL構造を用いることにより圧縮歪みが増

大していることが分かる｡

10.5周期のLP-GaN/LP-AIN SL構造を用いた45周期のLP-GaN/LP-AIGaN多層

膜反射鏡の反射率を図3.30に, SL構造を用いないで作製した45.5周期の

LP_GaN/LP-AIGaN多層膜反射鏡の反射率を図3.31に示す｡ SL構造を用いない

場合は多層膜反射鏡の形成をLP-GaNから開始し､表面をLP-GaNで終端させた

ため45.5周期となった｡反射率の測定は直径7 mmの円内で行い､面内に十字

を措くように9点にて測定を行った｡図には､これらのうち中心からの距離が

異なる3つの領域(図3.30(a),図3.31(a))と､中心からの距離が同じ4つの領域

(図3.30(b),図3.31 (b))についてそれぞれ示した｡ sL構造を用いた反射鏡では､

2インチ基板の中心Aでは436nmの波長で､中心から少し外側のBでは438nm

の波長で99%の反射率が得られた｡また､基板の端の部分であるCでは､ピー

ク波長は461nmと長波にシフトしているものの､その最高反射率は99%程度の

値を示している｡ 90%以上の反射率を示す高反射率帯幅はA,Bでともに10nm

であるが､ Cでは6n皿程度と狭くなる｡これはヒータの温度分布よる成長速度

の違いから来るもので､作製された多層膜の膜厚が設計からずれ､各層の強め

合う波長が異なったために生じている｡基板からの距離が同じ領域について図

3.30 (b)を見ると､それぞれの領域の最高反射率を示す波長が最大4nmずれてい

る｡また､高反射率を示す波長が長波長にずれている領域F,Hでは､ B,Dと比

べ高反射率帯幅が若干狭くなり､長波長の領域では反射率曲線の振幅が小さく

なっている｡これは数本のクラックが発生しているためである｡しかし､クラ

ックの数はSL構造を用いない場合と比べると歴然と減少している｡図3.32に

sL構造を用いた場合と用いない場合の45周期(sL構造を用いない場合は45.5

周期)のLP-GaN凡P-AIGaN多層膜反射鏡の表面顕微鏡写真を示す｡ 15周期では

クラックの発生は確認されなかったが､45周期と周期数を増やすことによりSL

構造を用いた場合もクラックが発生した｡図3.32は2インチ基板中心部のクラ

ック部を撮ったものであるが､ sL構造を用いない場合は非常に多くのクラック

が発生していることが分かる｡これに対し､ SL構造を用いた反射鏡では2イン

チ基板面内でクラックの数は数本であった｡ SL構造を用いない場合は多くのク

ラックが発生するため､図3.31に示すように反射率の低下が起きている｡中心

部のAでは437 nmの波長で98 %の最高反射率が得られているが､
90 %以上の
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図3.32 45周期のLP-GaN凡P-AIGaN多層膜反射鏡の表面顕微鏡写真
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反射率を示す高反射率帯幅は8 nmと､ SL構造を用いた反射鏡より狭くなって

いる｡さらに､中心から少し外側のBでは､最高反射率は442nmの波長で93%,

端のCでは468nmで78%と､ sL構造を用いた場合と比べて大幅に反射率が低

下している｡ Bでの90%以上の反射率を示す波長帯は5 nmで､ Cでは90%は

おろか80 %以上の反射率を示すこともない｡この最高反射率の低下と高反射率

帯幅の縮小は､クラックの発生による膜の欠如と､各層の膜厚の揺らぎによる

ものである｡また､反射率曲線の振幅も小さくなっていることから､各層の膜

厚に揺らぎがあり､干渉性が悪くなっていることが分かる｡以上のことから､

s.L構造の導入は多層膜反射鏡を構成するLP-GaNに圧縮歪みを加え､クラック

の発生を抑制し､高反射率を有する多層膜反射鏡の作製に有効であることが分

かる.

3.5誘電体多層膜反射鏡の作製と評価

中心波長を440 nmに設定し､真空蒸着法によりTiO2/SiO2多層膜反射鏡を作
製した｡基板にはガラスを用い､基板温度100 oC,製膜時の酸素分圧はTiO2で

は7×10-3 pa, siO2では5×10~3 paとした｡また､製膜速度はTiO2において0.7 Åノsec,

siO2では1.5 Åノsecの条件で多層膜の形成を行った｡作製した多層膜反射鏡の皮

射率測定結果を5, 10周期について図3.33に示す｡ 5周期では450 nmの波長で

93%の反射率が､ 10周期では503nmで99%近い反射率が得られた｡図3.33で

は､ 10周期において反射率の中JL､波長が設計よりも長波長側にシフトしている

ことが分かる｡先に述べたように､蒸着により作製した酸化物の屈折率は､酸

素分圧と基板温度に大きく依存する｡しかし､蒸着中の酸素分圧､基板温度を

常に一定に保つことは難しく､周期数が多く蒸着時間の長い10周期において不

安定な製膜条件の影響が大きく現れたものと考えられる｡また､測定により得

られた反射率は計算結果よりも低い値となっている｡誘電体多層膜反射鏡は高

反射率帯が非常に広く､その値もリファレンスに用いたAl平面反射鏡よりもず

っと高い｡相対反射率を測定する方法では､リファレンスの反射鏡より大きな

反射率を示す領域では実際の反射率との誤差が大きくなる｡そこで､作製した

多層膜反射鏡の透過率を測定することにより､反射率の見積もりを行った｡多

層膜反射鏡の透過率測定結果を3,5,7, 10周期について図3.34に､透過率より求

めた最高反射率の周期数依存性を計算結果と併せて図3.35に示す｡図3.34から､

350
n皿より短い波長では多層膜反射鏡の透過率が急激に小さくなることが分か

る｡これは誘電体薄膜の吸収によるもので､この波長帯では吸収が無視できな

い｡この結果は分光エリプソメトリーによるTiO2,SiO2薄膜の屈折率の見積もり
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から理解できる｡設計中心波長付近で誘電体に吸収がないとすれば､ 10周期で

は99.9%の反射率ということになる｡また同様に7,5,3周期ではそれぞれ99.5,

95.7, 85.8 %の反射率となる｡最高値を測定値として示したため､必ずしも中心

波長として設定した440nmでの値ではない｡図3.35より､作製した多層膜反射

鏡の透過率より見積もった反射率は､計算による反射率に近い値となっている

ことが分かる｡しかし､ 10周期の反射鏡では透過率より見積もった反射率が計

算値を上回っている｡これは計算結果からも分かるように､ 8周期より周期数が

多くなると誘電体薄膜での吸収が無視できなくなるためである｡反射率の見積

もりでは吸収がないものとしたが､ 10周期ではその仮定は成立せず､吸収が無

視できないため計算値よりも高い値となったといえる｡

3.6まとめ

MOCVD法により､ GaN/AIGaN多層膜反射鏡を作製した｡クラックの発生を

抑制するため､ 1.多層膜の設計膜厚を九/4からずらす､ 2.中間層としてSL構造

を導入する､という手法をとった｡多層膜の設計膜厚が九/4からずれると各層の

界面からの反射波の位相が揃わず､九/4と設計した場合より反射率が低くなる｡

これを補うため､ Al組成が0.6という高Al組成のAIGaNを用いた｡作製した多

層膜反射鏡は50周期という高い周期数までクラックが発生せず､45周期で98%

の反射率を得た｡

一方､中間層としてSL構造を導入することもクラックの発生を抑制する効果

があることを見出した｡これはSL構造の導入により､多層膜反射鏡を構成する

GaN層が圧縮応力を受け歪むことにより､ AIGaN層が受ける引っ張り応力を緩

和しているためであるということが､Ⅹ線回折測定の結果から明らかとなった｡

これにより､ 45周期のLP-GaN凡P-Alo.32Gao.68N多層膜反射鏡において99 %とい

う高反射率を実現した｡
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