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(a) Top view. 

(b) Side view. 
Fig. 8. Proposed structure of film-shaped clusters of Au. 
 

1 nm 
Fig. 9. A schematic drawing of position of the atoms and the 

particles consistiong of the cluster show in Fig. 6(b). 
 
because their diameter were too large compared to the 
atom. As shown in Fig. 6(b), the distance between the 
particles was 0.864 nm, so the diameter of particle 
was 0.864 nm assuming closed packed. This diameter 
was similar to the diameter of grain-like clusters 
consisting of three Au atoms1). Considering these fact 
and 3-fold structure, we considered a model based on 
the (111) face of the fcc stucture with nearly 
monoatomic layer. The proposed structure was shown 
in Fig. 8. In figure 8(a) and (b), the top view and the 
side view were shown, respectively. The Au atoms in 
the first layer and the second layer were filled with 
yellow and brown, respectively. In this model, 
observed each particles consist of three Au atoms 
(diameter 0.288 nm) arranging at distance periodicity 
of 0.864 nm. In the small limited area, the proposed 
structure was consistent with the observed facts. 
However, this periodicity is not matched with that of 
the adatom as shown in Fig. 8. This fact give rise to a 
defects. Figure 9 schematically shows the relation 
between positions Si adatoms and Au particles 

observed in STM image in Fig. 6(b). The Au particles 
and the Si adatoms were filled with red and gray, 
respectively. As shown in this figure, the particles of 
the cluster are not always arranged exactly on the Si 
adatoms. While the Au roughly take particles the 
3-fold structure, they also have undoubted disordering 
structure. It is considered that this disordering is due 
to the difference of a periodicity of the Au particles 
and Si adatoms.  
 
4. SUMMARY 
 

As an important information for fabricate atomic 
scale thin film, we have observed morphology of Au 
clusters formed on the Si(111)7x7 surface by the PLD 
method. The results obtained in this study are as 
follows:  
1) The observed film-shaped clusters were found to 

have a structure of nearly monoatomic layer.  
2) The structure of the film-shaped cluster has been 

successfully proposed by assuming the each 
particles of the cluster consist of 3-Au atoms. 

It is expected that the flat Au thin film in atomic 
scale can be formed by covering with many of these 
film-shaped clusters. 
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Abstract 
 

We investigated the radiative recombination properties of semi-polar (11̅01)GaN films grown on patterned 
(001)Si substrate by using photoreflectance (PR) and photoluminescence (PL) spectroscopies. The X-ray diffraction 
(XRD) method was also used for investigating strain content. Estimated bandgap energy (Eg) by Kramers-Kronig 
transformation of PR spectrum showed about 35 meV lower energy side than that of polar (0001)GaN. It was found 
that the strain of growth direction (=[111]Si) did not exist from the XRD 2- scan. Therefore, reduction of Eg may 
be caused by the tensile strain along the [11̅0]Si or [112̅]Si direction. From the low temperature PL and PR 
measurements, we could confirm the several radiative peaks caused by donor-bound exciton, acceptor-bound exciton, 
and donor-to-acceptor pair recombination. 

 

Keywords: (11̅01)GaN grown on patterned (001)Si, Photoreflectance, Photoluminescence, X-ray diffraction 
 

1. はじめに 

 

窒化物ガリウム(GaN)は、Inや Alと混晶を形成させる
ことで、そのバンドギャップエネルギー(Eg)を深紫外から
近赤外領域に至る幅広い範囲で変化させることができる
1)。近年、天野らによるバッファー層技術により高品質結

晶の作製が可能となり、白色 LED照明など我々の身近な
ものとなった。一方、高輝度・高出力光源としての GaN
系レーザーダイオード(Laser Diode: LD)は、より高品質な
結晶が必要なため、非常に高価な GaN基板を用いて作製
されている。その結果、高コストな特殊光源への応用に

限定されているのが現状である。そのため、安価かつ集

積回路に用いられる(001)Si基板上への GaN系 LDの作製
が試みられている。Si 基板上 LD が実現すれば、コスト
抑制だけでなく、LDを駆動系と同一基板内に作製できる
ため小型化しやすく、将来的には光集積回路への応用が

期待できる。 
a) 応用物理学専攻大学院生 
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 Si 基板上に GaN 結晶を成長させる際の問題は、Si と
GaN の格子定数や熱膨張係数の違いにより、成長させた
GaN 中に多くの欠陥やクラックが発生することである。
この問題の解決策として、Si 基板を加工して成長領域を
限定することで高品質なGaN結晶を得ることが試みられ
ている。この手法の更なる利点として、Si 加工の傾斜面
によって成長面の傾きを任意に制御できるため、従来用

いられている結晶面とは異なる面の利用が可能となる。 
GaN の結晶構造は六方晶であり、Ga と N 原子の電気

陰性度の差により発生する自発分極 2, 3)や、歪により発生

するピエゾ電界 4)が c 軸方向に生じている。そのため、
試料表面が c 軸の法線方向である(0001)面は極性面と呼
ばれており、デバイス特性に強く影響を及ぼす。つまり、

自発分極および歪起因ピエゾ電界によって発光層のバン

ドが傾斜し、電子と正孔の波動関数の重なりが減少する

ことで LDの発光再結合確率が低下する。 
これに対して c 軸を傾けて成長させることで試料表面

を自発分極やピエゾ電界の小さい半極性面[(112̅2)面、 
(11̅01)面]や無極性面[(112̅0)面、(11̅00)面]に制御でき、
これらの面を LD に用いることで再結合確率の低下を防
ぐことが期待できる。これに対して、名古屋大学の本田

らによって加工 Si 基板上に良質な半極性面 GaN 膜を成
膜できることが報告された 5, 6)。これは(001)Si 基板を微
細加工し、(111)Si面を成長面として GaNを選択成長させ
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ることで、試料表面を半極性面である(11̅01)面にする技
術である。この技術によって転位やクラックの低減を達

成でき、基板に Siを使用することで低コスト・大面積化
できる利点がある。この構造を用いた青色レーザー光が

発振することも報告されており、今後はさまざまな波長

の LD への応用が期待できる。しかしながら、これまで
加工 Si 基板上 GaN の光学的特性の詳細な測定は不十分
である。成長面が変わっても、Siと GaNの格子定数や熱
膨張係数の違いは存在するため歪によってEgが変化する

可能性が高いが、詳細な報告はない。また、(111)Si面上
に成長させた GaNの場合、伝導帯と重い正孔が形成する
価電子帯(HH)間遷移に付随した励起子(A 励起子)による
発光 7)が報告されているが、加工 Si 基板上 GaN での A
励起子は未だ報告されていない。そこで本研究では、加

工 Si基板上(11̅01)GaNに対して、Egの同定が可能なフォ

トリフレクタンス(Photoreflectance: PR)法と、発光再結合
を検出するフォトルミネッセンス(Photoluminescence: PL)
法を適用した。また、X 線回折(X-Ray diffraction: XRD)
法を用いて歪みの測定も行い、Eg変化の原因を議論した。 

 

2. 実験 

 

2.1 サンプル詳細 

表 1に今回実験に用いた試料の詳細を示す。本研究で
は 3つの試料を用意した。すべての GaN膜は、Ⅲ族原料
としてトリメチルアルミニウム(TMA)とトリメチルガリ
ウム(TMG)を、Ⅴ族原料として NH3を用いて有機金属気

相成長法により成長させた。試料表面が半極性面である

(11̅01)GaN試料は、(001)Si面を基準に 8o傾斜させた基板

にエッチングを行い、(111)Si面を露出させ、バッファ層
として AlNを 1180˚Cで 70 nm体積させた。その後 1090˚C
で GaNをストライプ状に選択成長させて、それらを結合
させることで結晶表面が半極性面である(11̅01)GaNを作
製させた（以降、半極性 GaN 試料）。Si との界面から試
料表面までの膜厚は 1100 nmであった。また、比較試料
として(001)Si基板と一般的なサファイア基板上に、極性
面である(0001)GaNを成長させた 2つの試料も用意した。
(001)Si基板上 GaN（極性 GaN試料）はバッファ層に AlN
を用い、膜厚は 1100 nmであった。一方のサファイア基
板上 GaN（GaN-on-Sap.試料）はバッファ層に低温で成長

させた GaNを用い、膜厚は 800 nmであった。 
 

2.2 実験方法 

 PR測定は、キセノン光を分光器により任意の波長に分
光した光を試料表面に照射し、断続化した He-Cdレーザ
ー(325 nm)照射により変調された反射光を、Si フォトダ
イオードで検出した。また、PL測定は He-Cdレーザーを
励起光源として照射した際の励起キャリアの発光再結合

信号を光電子増倍管検出器で検出した。PRおよび PL測
定は 20 Kから室温の範囲で行った。XRD測定では X線
を試料に照射することによって起こる回折現象を利用し

試料内部の原子配列を主とした特性を測定でき、今回は

試料内部にかかる歪の有無を測定した。 
 
3. 実験結果および考察 

 

図 1 に 20 K における PR 測定で得られた信号を、
Kramers-Kronig の関係式を用いて絶対値化したスペクト
ルを示す。Lorentz関数でピークフィッティングを行って
Egを算出したところ、それぞれ半極性 GaN 試料で 3.46、
極性 GaN試料で 3.50、GaN-on-Sap.試料で 3.51 eVと同定
された。GaN-on-Sap.試料には低エネルギー側にもう一つ
遷移エネルギー(Ecr)が算出されたが、結晶性の悪さから
不純物バンドが形成されている可能性が高く、詳細は明

らかになっていない。今回の PR 解析から、半極性 GaN
試料の Egが他の 2つの試料よりも低エネルギー側に位置
していることが分かった。そこで、20から 300 Kに渡る
広範囲の試料温度に対しても同様の測定ならびにピーク

フィッティング解析を実施した。算出されたそれぞれの

試料の Egの温度変化を図 2に示す。同図にはまた、Varshni
の式 8)から算出されたバルク結晶GaNの Egの期待値も実

線で示した。ここで、Varshniの式は 

表 1. サンプル詳細. 

 半極性 GaN 極性 GaN GaN-on-Sap. 

表面 半極性面 極性面 極性面 

成長法 MOVPE MOVPE MOVPE 

膜厚 1100 nm 1100 nm 800 nm 

基板 8º加工(001)Si (001)Si (0001)Sap. 

緩和層 AlN AlN 低温 GaN 

 

図 1. 各試料の PRスペクトル解析. 
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   𝐸𝐸 𝐸 𝐸𝐸g(0) − 𝛼𝛼𝛼𝛼2

(𝑇𝑇𝑇𝑇𝑇𝑇               (1) 

で表される。ここで、Eg(0)は 0 Kにおける Eg、Tは測定
温度、αと βは定数である。今回は GaNの値 9)である Eg(0) 
= 3.507 eV、α = 0.909 meV/K、β = 830 Kを用いて計算を
行った。図から明らかなように、GaN-on-Sap.試料の Eg

は Varshni の式による期待値とよい一致を示した。また、
極性GaN試料の Egは全測定温度範囲において 10 meV程
度低い値であったが、半極性 GaN 試料の Egはそれより

も更に低く、Varshni の式による期待値から 35 meV（測
定温度範囲の平均値）も低い値であった。つまり PR 解
析から、加工 Si 基板上半極性(11̅01)GaN の Egはバルク

GaN 結晶よりも縮小していることが明らかになった。こ
の原因として、基板である Siとの格子定数差から生じる
歪が考えられることから、次に、(11̅01)GaNに内在する
歪について議論する。 
今回用いた半極性GaN試料は、図 3に示す様に(111)Si

面に垂直な方向に GaNを成長させている。この時、GaN
は Si基板との格子定数差に起因する歪を受ける。その歪

は、[11̅0]Si方向に発生する引っ張り歪（①）と、①の歪
の影響によって生じる[111]Si 方向（②）および[112̅]Si
方向の圧縮歪（③）の 3 つである。この中でも①の引っ
張り歪が大きく、この引っ張り歪のために Egが縮小して

いると考えられる。 
そこで、半極性(11̅01)GaNに内在する歪を測定するた

めに、XRD 法を用いた 2θ-ωスキャンを行った。この測
定で成長方向（図中の②）に対しての歪の有無が確認で

きる。図 4に XDR測定の結果を示す。半極性 GaN試料
の(0002)GaNと(111)Siの回折ピークがそれぞれ 34.588o

と 28.487o に確認できた。ここで (0002)GaN と(111)Si
の回折ピーク位置の理論値を求める。立方晶と六方晶の

面間隔はそれぞれ式(2)と(3)で表され、それらを式(4)のブ
ラッグの公式に代入することで回折ピークの理論値が求

められる。 

𝑑𝑑(ℎ𝑘𝑘𝑘𝑘) = 𝑎𝑎
√ℎ2+𝑘𝑘2+𝑙𝑙2      (2) 

𝑑𝑑(ℎ𝑘𝑘𝑘𝑘) = 1

√(2ℎ+𝑘𝑘𝑘2+𝑘𝑘2
3𝑎𝑎2 +𝑙𝑙2

𝑐𝑐2

      (3) 

2𝑑𝑑sin𝜃𝜃 𝜃 𝑛𝑛𝑛𝑛 (𝑛𝑛 𝑛 𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛 𝑛 𝑛     (4) 

計算された(0002)GaN と(111)Si の回折ピークはそれぞれ
34.632oと 28.470oであった。(0002)GaNの実験値との差は
0.06oと非常に小さく、②の方向の歪はほとんど存在しな

いことが分かった。従って、①あるいは③の方向の歪が

半極性(11̅01)GaN の Egを縮小させていると考えられる。

①と③の方向の歪測定には逆格子マッピングが必要であ

るが、今回は実施できなかった。ただし、Egを縮小させ

るには圧縮歪ではなく引張歪が必要な点を考慮すると、

①の方向の引張歪の可能性が高いことが示唆される。 
ここで、(0002)GaN の回折ピーク強度が(111)Si よりも

① 

③ ② 

GaN 

Si 

図 3. (111)Si基板上 GaNの概略図. 

①[11̅0]Si：引張歪 
②[111]Si：圧縮歪 
③[112̅]Si：圧縮歪 

成長方向 

図 2. 各試料の Egの温度変化 
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大きく観測された点について言及する。回折ピーク強度

は格子点の数に比例するので、基板である(001)Siの回折
ピーク強度が膜の(0002)GaNより大きくなるはずである。
今回の測定では、(0002)GaN の回折ピークが最大になる
光軸調整を行ったところ、(111)Si の回折ピーク強度が
(0002)GaN より小さくなった。 これは、基板の[111]Si
方向に対して、膜の(0002)GaN 成長方向がずれているこ
とを示唆している。 
次に、発光特性について議論する。図 5に半極性 GaN

試料の 20 Kにおける PLスペクトルを示す。ピークフィ
ッティングを行い 4つのピークに分離した。GaNの発光
遷移に特徴的なものとして、励起子発光がある。GaN の
励起子束縛エネルギーは 25 meV程度と非常に大きく 1)、

室温においても支配的な発光過程である。また、GaN の
価電子帯は、その縮退がとけて A,、B、C の 3 つに分離
している。 
いくつかの文献 10, 11, 12)では、GaNの伝導帯から価電子
帯 Aバンドへの発光に付随する励起子（A励起子）は 3.48 
eV付近に観測されている。今回の実験で得られた 3.48 eV
の PL ピーク I を A 励起子とすると、前述の PR 解析か
ら同定した Eg = 3.46 eVよりも A励起子ピークが高エネ
ルギー側に位置することになり、この同定は適切ではな

いことが分かる。また GaNの A励起子の束縛エネルギー
は 25 meV13)と報告されているが、PLピーク IIから IVも
A励起子には該当しないと判断できる。彦坂ら 14)による

(11̅01)GaN の PL 測定結果においても、観測された 4 つ
の PLピークを、ドナー束縛励起子(DBE: 3.43)、アクセプ
ター束縛励起子(ABE: 3.41)、欠陥起因発光(3.33)、ドナー
－アクセプターペア発光(DAP: 3.27 eV)と同定しており、
A励起子発光は観測されていない。また、別の報告 15)で

も A励起子は観測されず、3.29 eVの PLピークを LOフ
ォノンレプリカと同定し、これが(11̅01)GaN面特有の発
光と結論付けている。更に本田らの報告 16)によると 3.451 

eVに酸素起因の欠陥準位による PLピークが報告されて
いる。これらの報告をもとに、我々は、PL ピーク II を
DBE、IIIを ABE、IVを欠陥起因の発光信号と同定した。
残念ながら、PLピーク Iの起因は現時点では同定できな
かった。 
比較として行った GaN-on-Sap.試料の PL 測定結果を、
図 6に示す。ピークフィッティング解析と文献値 17)との

比較から、図中に示すように半極性 GaN試料で同定した
DBE、ABE、欠陥起因のPLピークに加えて、A励起子(FXA)
と B 励起子（FXB）の発光ピークが観測された。また、

図 5と 6の比較から、半極性 GaN試料の PLピーク形状
が、GaN-on-Si試料に比べて非常に幅広いことがわかる。
これらのことから、半極性 GaN結晶の結晶性がいまだ不
十分であることが示唆された。 

 

4. 結論 

 

 本研究では加工Si基板上の半極性(11̅01)GaNの発光特
性を評価した。試料温度 20 Kでの PR解析から、それぞ
れの試料の Egが半極性 GaN試料で 3.46、極性 GaN試料
で 3.50、GaN-on-Sap.試料で 3.51 eVと同定できた。Varshni
の式から算出したバルク結晶 GaN の Egの期待値と比較

したところ、半極性 GaN 試料の Egは全ての測定温度範

囲（20～300 K）において期待値よりも 35 meV程度小さ
い値を示し、Egが縮小していることが確認できた。 
Egの縮小原因として、Si基板との格子定数差に起因す

る歪が考えられることから XRD 測定を行った。2θ-ωス
キャンから、GaN の(0002)回折ピークは理論値とほぼ同
じピーク位置であり、成長方向に関しては歪が無いこと

がわかった。そのため Egの縮小原因は他の方向の引張歪

による可能性が高い。 
試料温度 20 Kでの PLスペクトルには I~IVの 4つの発

図 5. 半極性 GaN試料の PLスペクトル 

 

3.2 3.3 3.4 3.5 3.6

Lo
g 

P
L 

In
te

ns
ity

 (a
rb

. u
ni

t)

Photon energy (eV)

半極性GaN
20K

IV: 3.37

 I: 3.48 eV

II: 3.45
III: 3.42

Eg from PR

図 6. GaN on Sap.試料の PLスペクトル 
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光ピークが観測された。PR 解析から得られた Egの位

置を併せて考慮すると PL ピーク I は A 励起子ではない
ことがわかった。他の 3つの PLピークについては、文献
値との比較から IIを DBE、IIIを ABE、IVを欠陥起因の
発光と同定した。現在一般的に用いられているサファイ

ア基板上の GaN試料（GaN-on-Sap.試料）の PLスペクト
ルと比較すると、今回の加工 Si基板上半極性(11̅01)GaN
は未だ結晶性が低いことが示唆された。しかしながら、

半極性面を Si 基板上に成長できたことは今後の GaN 系
LD開発には有益であり、今後さらなる膜質改善が期待さ
れる。 
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