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論 文 内 容 の 要 旨

リモートプラズマ励起有機金属気相堆積法 (RpE¨MOCVD)に よるZnO成長、MgxZnl_xO成 長、

Znl_xC40成長、および Znl_xc錢0/ZnOヘテロ構造の成長と評価に関する研究を行った。この RPE―

MOCVD法はリモート領域のプラズマから生成したラジカルをMocvDに導入する方法であり、ラ

ジカルによる有機金属の分解反応を促進する方法である。

Ⅱ族原料のジエチル亜鉛(DEZn)と 酸素プラズマからの酸素ラジカルをⅥ 族源として用いZnoの

成長を行った。成長メカニズムの解明のために、キャリアガスの違いによる成長速度の変化を調べ

た。キヤリアガスには水素ガス、窒素ガスの違いによる成長速度変化では、水素ガスを用いた場合

では窒素ガスを用いた場合よりも7倍成長速度が速くなった。0、 oHラ ジカルが共存することでZnO

の発光特性を向上させることがわかり、酸素プラズマを用いた場合では効率よくそれらの活性化学

種を生成するため高品質 Zno成長には適した成長方法であることがわかった。

Znoを発光層とした紫外発光デバイス作製にはポテンシャル障壁層としてのMg/nl_xOの バンド

ギャップエンジエアリングが必要である。Ⅱ族原料にDEZn、 エチルシクロペンタジエニルマグネシ

ウム(bis_EtCP2Mg)を 使用し、Ⅱ族原料流量比を変化させてMg/nl_xO薄 膜を成長した。ポテンシャ

ル障壁層としてのウルツ鉱構造 Mttml_xoは x=o。88ま での間で得られ、光学吸収端から求めたバン

ドギヤップは3.69eVま で増加することが分かつた。Mg組成の増加に応じて光学吸収端が短波長側ヘ

変化する一方で、PL発光はストークスシフトし、Mg組成の増加に応じて大きくなる傾向が見られ

た。
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ZnO系発光材料としてバンドギャップをznoよ りも小さくできるcdOと の混晶成長を行った。Ⅱ

族原料にDEZn、 ジメチルカドミウム(DMCD)を 使用し、Ⅱ族原料流量比を変化させてZnl_xCdxO薄

膜を成長した。ウルツ鉱構造のZnl_xCGO薄 膜のバンドギャップは3.2eVか ら1.9evま で変化し、近

紫外から赤色までの発光材料として有用であることがわかった。ウルツ鉱構造 Znl_xC40の発光特

性からは励起子発光が観察され、ZnOと 同様に励起子の束縛エネルギーは大きく、50meV以上であ

ることが分かつた。また、Cd組成の増加と共にス トークスシフトを示し、Znl_xCdxO結晶の不安定

さから起因するものであることが分かつた。発光材料としての特性を調べるため、Znl_「40/ZnOヘ

テロ構造を作製し、光学評価を行った。それに先だって、レーザー、発光ダイオード等に用いるため

には発光層となるznl_xC40薄膜の平坦性が重要となる。サファイア基板上にZnl_xC錢 0全組成を

成長させ、平坦な膜であることをAFMに よって確かめ、典型的なznl.cム0薄膜の二乗平均粗さは

0.5nmであつた。

Znl_xC40/ZnOヘテロ構造を作製し、光学評価を行った。Zno上 に成長したZnl_xC40は均一な

組成であり、励起子発光が得られる薄膜であることがわかった。zno/znl_xC錢 0/Znoダ ブルヘテロ構

造を作製し、励起子の発光特性を評価した。ダブルヘテロ構造からは青緑色の発光を得た。

ZnOの紫外発光デバイスとしての有用性だけではなく、ZnMgOの短波長紫外発光デバイス、

ZnCdOの可視光発光デバイスの可能性も提案し、高い発光効率が得られる励起子発光をzno系ヘテ

ロ構造で得ることが出来ることが明らかとなった。本研究によリリモートプラズマMOCVD法が光

デバイスエビタキシャル成長技術として有用であることを明らかにした。
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論 文 審 査 結 果 の 要 旨

本論文は、近紫外から可視域での新しい材料であるZnOと その混晶膜のエピタキシャル成長並び

にヘテロ構造についての光学評価をまとめたものである。

第 1章は序論で、本研究の背景、研究の目的とその意義について述べた。第 2章では、実験方法

と評価法について記述した。本研究の中心の成長法であるRPE―MOCVD(リ モートプラズマ励起有機

金属化学気相堆積)法について詳述した。本方法はリモート領域のプラズマから生成したラジカルを

MOCVD反応炉に導入することを特徴としており、ラジカルによる有機金属の分解反応を促進する

方法である。本研究で主に使用したサファイア基板を中心に、各種成長基板の特徴をまとめた。ま

た、選択した有機金属材料についても議論を加えた。第 3章では基本のZnO薄膜成長の実験結果に

ついて述べた。酸素リモートプラズマによるZnO薄膜の成長速度を評価し反応をモデリングした結

果を示した。またフォトルミネッセンスによる評価を行い、Znoバルク単結晶と比較し、光学品質

の良い膜が得られていることを示した。また、x線解析の測定から、エビタキシャル成長が得られて

いることを明らかにした。次に、バンドギャップエンジエアリングの結果を述べている。

第 4章では、Mgxznl_xO三元混晶の結果について議論した。まず、軽元素 Mgの組成同定法につ

いて詳述した。また、Mgの全組成でのウルツ鉱型から岩塩型構造への変化の様子を結晶構造解析か

ら明らかにし、バンドギャップを3.7eVま で拡大できることを示した。

第 5章ではZnl_xc錢o混晶膜についての実験結果を述べた。Cd組成が約70%ま でウルツ鉱型構造

(バ ンドギャップ約1.8eV)が保てることを示した。さらにストークスシフト量を評価し、結晶の微細

な組成ゆらぎについて議論した。tt 6章ではZnl_xc4o/Znoヘ テロ接合の実験結果について述べた。

表面平坦性について議論した後、シングルヘテロ並びにダブルヘテロ構造について光学評価を行い、

青緑発光を実験的に得た。また低温測定、強度依存性などから、励起子発光であることを確認した。

第 7章はまとめであり、本研究の結果を総括している。

本研究で、Zno系薄膜のエビタキシャル成長が可能であることを示し、バンドギャップエンジニ

アリングの結果、この系で初めて、青緑発光のダブルヘテロ構造を実現し、この分野での多くの新し

い知見を与えている。よって、博士 (工学)の学位を与えるに十分な内容があると認定する。
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