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研究成果の概要（和文）： InN 系タンデム太陽電池に関する基礎技術を確立するために、InAlN、

InGaN および InAlN/InGaN ヘテロ構造の MOVPE 成長について検討した。常圧 MOVPE 成長を採用

し、成長温度と TMI/(TMI+TMA)供給比の最適化により、In 組成１～0.5の InAlN 単結晶膜を実

現した。成長膜は室温でも強いフォトルミネッセンスを示すことがわかった。一方、InGaN に

ついても、成長温度と TMI/(TMI+TEG)供給比の最適化により、全組成域の単結晶膜を実現した。

Cp2Mgを Mg源として用い、InGaNへの Mg ドーピングについて検討し、In 組成 0,25 までの InGaN

の p形化を実現した。これらの成果を基に、n-In0.3Al0.7N/p-In0.2Ga0.8N ヘテロ構造素子を初め

て実現し、光起電力を確認した。 

 
研究成果の概要（英文）： MOVPE growth of InAlN, InGaN and InAlN/InGaN hetero-structures 
has been studied in order to develop basic technologies for InN-based tandem solar cells. The 
MOVPE growth of InAlN was performed at 730 Torr at a substrate temperature in the range 
600-700°C. A single-crystalline InAlN films with an In content of 1-0.55 were successfully grown 
by adjusting growth temperature and TMI/(TMI+TMA) molar ratio. Such films showed strong 
photoluminescence even at room temperature. For InGaN, single crystalline films with full 
composition range were successfully grown by changing growth temperature and TMI/(TMI+TEG) 
molar ratio. P-type InxGa1-xN with In content up to 0.25 was prepared using Cp2Mg as Mg source. 
Based on these achievements, a n-In0.3Al0.7N/p-In0.2Ga0.8N hetero-structure was successfully 
prepared for the first time and its photo-response was confirmed. 
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１．研究開始当初の背景 

高効率太陽電池実現の最も有効な方法は

禁止帯幅の異なる太陽電池を多数積層した

タンデム太陽電池を実現することである。タ

ンデム太陽電池の作製には禁止帯幅 0.6～

2.5eV の半導体材料が必要である。これまで
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に開発されたタンデム太陽電池の代表例は

GaInP(1.8eV)/GaAs(1.4eV)/Ge(0.67 eV )系

の３接合構造であり、4 接合以上は未だ実現

されていない。    

近年、InN の薄膜成長技術の進歩により，

その禁止帯幅が約 0.7eVであることが明らか

となった。その結果、InAlN において 0.7～

6.2eV の任意の禁止帯幅の材料が実現される

ことが明らかになり、In-rich InAlN がタン

デム太陽電池用材料として注目されるよう

になった。例えば、InAlN を用いて 6～10 接

合のタンデム太陽電池が実現できれば、50％

以上の変換効率が期待できる。しかしながら、

In-rich InAlN の薄膜成長については検討例

が少なく、高品質薄膜形成や pn 接合形成が

可能かどうかは明らかになっていなかった。 
 

２．研究の目的 
本研究は、多（～10）接合 InAlN 系タンデ

ム太陽電池の実現に向けて、MOVPE 法による

In-rich InAlNの成長と Mgドーピング、なら

びに InAlN/InGaNヘテロ構造の作製等に関す

る基本技術を開発することを目的としてい

る。 
 
３．研究の方法 
本研究で使用した MOVPE装置は横型反応管

方式のものである。InAlN 膜、InGaN 膜はサ

ファイア基板(0001)面上に GaNバッファを用

いて 600～700℃の温度で成長させた。また、

InN系材料の MOVPE 法の主要な欠点である、N

源としての NH3 の熱分解率の低さの問題解決

のために、Pt 系金属触媒援用 MOVPE について

も検討した。この検討では、サセプター直上

に配置した NH3導入管内に Pt、Irを設置した。

Mg ドーピングのための Mg 源には Cp2Mg を用

いた。成長膜の評価として、Ｘ線回折、吸収

端測定による混晶組成の決定、Ｘ線ロッキン

グカーブ(XRC)による結晶性評価、フォトル

ミネッセンス(PL)測定、Hall 測定による電気

的・光学的特性の評価を行った。 
 

４．研究成果 

 4.1 MOVPE 法による In-rich InAlN の成長と

評価 

横型反応管方式の MOVPE法を用い、基板温

度と TMI/(TMI+TMA)比をパラメータとして成

長膜の組成を調べた。図 1から、一般的な傾

向として、成長温度の上昇とともに Al の取

り込みが抑制されることがわかる。本検討で

は長さ 180mmのサセプターを用いたが、この

傾向はサセプター上の下流ほど顕著である

ことがわかった。類似の現象は InAlN の MBE

成長においても観測されている。今回の場合

は、下流ほど Al取り込み量が低下すること、

常圧成長であることから、TMI の parasitic 

反応による下流域への TMI供給不足が原因で

あると考えられる。なお、今回の検討の範囲

では、X 線回折パターンからは明瞭な相分離

現象は見られなかったが、RHEED 観察では成

長温度 650℃以上で多結晶膜になる場合がみ

られた。図 1 からわかるように、気相中の

TMI/(TMI+TMA)比を低下させ、成長温度を

600℃程度まで下げることによって、In 組成

100～55％の InAlN 膜が得られる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

得られた InAlN 膜について PL スペクトル

を測定した。その結果を図 2 に示す。この結

果からわかるように、室温でも PL スペクト

ルが観測され、InN膜の PLスペクトルに比べ

ても大きな強度差はみられないことがわか

った。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1. TMI/(TMI+TMA)比をパラメータと
した InAlN 中の In 組成の成長温度依存性 
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図 2. 異なった In 組成の InAlN 膜の室
温フォトルミネッセンススペクトル 
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4.2 In-rich InAlN の Mgドーピング効果 

 In組成約 90％の InAlN膜について Mgドー

ピング効果を調べた。なお、Mg ドープ膜は成

長後窒素ガス中で 500℃、30 分の活性化熱処

理を施した。その結果、残留キャリア濃度は

Mg ドーピングを行ってもほとんど変化せず、

Mg ドープ InN の場合と類似の結果となった。

ところで、In 組成 0～25％の InGaN の場合、

1019cm-3台の残留ドナが存在しても Mg ドープ

による補償効果が明確に確認でき p型化する

ことがわかっている。このことから、今回、

補償効果が確認できなかったのは残留ドナ

濃度が高いことが主要な原因ではないと考

えられる。 

 

 4.3 MOVPE 法による InGaN の成長と評価 

上記のように、In-rich InAlN の p 形化が

かなり困難なことがわかったことから、

n-InAlN と p-InGaN とのヘテロ接合の実現を

目指すこととした。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

報告者らはすでに In 組成 0.25 までの

InGaN の単結晶膜成長を実現している。本 

検討では、成長温度と TMI/(TMI+TEG)供給比

の最適化により、組成域の拡大を図った。図

3 は成長させた InGaN 膜の X 線回折図形であ

る。すでに In組成 1～0.8の InGaN 膜は実現

されているので、この結果を加えると、全組

成域で相分離や金属 In 析出のない InGaN が

得られることがわかる。図 4 は、成長膜の In

組成と成長温度との関係を示したものであ

る。成長温度と TMI 供給比を調整することに

より全組成域の InGaN 成長が可能となった。 

 

4.4 InGaN の Mg ドーピング効果 

InGaN のｐ型化に関しては比較的多くの報

告があって、In 組成約 0.6までの InGaNの p

型化と 1019cm-3 の正孔濃度を実現したという

報告がある一方、In 組成が比較的低い場合で

も Mg 添加による相分離が生じることが報告

されており、不明な点が多い。 

今回、In組成 0.37までの InGaNの Mg添加

挙動について検討した。図 5 は、Cp2Mg 供給

量と Hall 測定により求めたキャリア濃度と

の関係である。ここに示すように、Cp2Mg 供

給量 2～5％の領域で、正孔濃度が約 1019 cm-3

の p 型化を示す Hall 測定結果が得られた。

この結果は Chang らの結果と類似している。

しかしながら、n 型から p 型への変化が急で

あり、さらに、Cp2Mg供給量 3％以下の範囲で

明確なキャリア補償効果がみられないばか

りでなく、Cp2Mg 供給量をさらに増すと n 型

伝導で電子濃度が緩やかに減少することが

わかった。この減少がキャリア補償効果を示

すものと考えることもできるが、これは Mg

添加による結晶性劣化の可能性が大きい。因

みに、Hall測定でｐ型電導が示された InGaN 

(In: 0.3∼0.4)膜上に n 型の InGaN、InAlN膜

を形成したが、整流性や光応答は確認できな 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3. 異なった In 組成の InGaN 膜 2θ/ω X
線回折プロファイル 
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図 4. TMI/(TMI+TEG) モル比をパラメ
ータとした InGaN膜中の In組成の成長
温度依存性  

図 5. Hall 測定で求めた InGaN 中の電子、ホ
ール濃度の Cp2Mg/(TEG+TMI) 比依存性 
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かった。これまでに報告しているように、In

組成の増大とともに Mg の活性化率が低下す

るとともに、Mg添加自体が InGaN の結晶性低

下を引き起こすため、ｐ型化がより困難にな

るように思われる。従って、ｐ型化には成長

結晶の高品質化が鍵であると思われ、このこ

とは InAlNにも当然当てはまるものと考えら

れる。 

 

4.5  InAlN/InGaNヘテロ構造素子の作製 

 上記のように、現在までのところ、In組成

0.55の InAlNと全組成域の InGaNが形成でき

ている。そこで、これらのヘテロ構造の形成

を検討した。図 6 は、 In0.4Ga0.6N 上に

In0.57Al0.43N を形成した場合と In0.57Al0.43N 上

に In0.4Ga0.6N を形成した場合のＸ線回折結果

である。In0.4Ga0.6N上に In0.57Al0.43Nを形成し

た場合にはほぼ予想どおりの構造が形成さ

れているのに対し、逆の場合は成長後に

In0.57Al0.43N のピークが確認できず、さらに金

属 In と思われるピークが出現した。図 7 は

両試料の表面 SEM写真である。この結果から、

In0.57Al0.43N 上に In0.4Ga0.6Nを形成した場合、 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

金属 In と思われる物体が表面に存在するこ

とがわかる。図 8 は In0.57Al0.43N on In0.4Ga0.6N

構造の逆格子マッピングである。この結果か

ら、In0.57Al0.43Nは In0.4Ga0.6N 上でコヒーレン

ト成長していることがわかる。 
以上の結果から、In組成の高い In0.57Al0.43N

はその成長温度が In0.4Ga0.6N と同じ（600℃）

でも、In0.4Ga0.6N 成長中もしくは待機中に熱

劣化することがわかった。 

続いて、n-InAlN/p-InGaN ヘテロ接合素子

の作製を検討した。図 9に作製した素子の構

造と電流－電圧特性を示す。今回用いた

InGaNの In組成が 0.2 であるため、格子不整

合低減の観点から、InAlNの In 組成を 0.3と

した。図 9の結果からわかるように、ホモ接

合素子に比べて開放端電圧、短絡電流ともに

劣っているが、一応、ヘテロ構造素子として

初めて光応答を確認することができた。光応

答特性の向上のためには、InGaN、InAlN両膜

の高品質化とともに、InGaN/InAlN 界面特性

の改善が重要である。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 9. 作製した n-In0.3Al0.7N/p-In0.2Ga0.8N ヘ
テロ構造素子の構造と電流‐電圧特性 
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図形 

図 7. In0.57Al0.43N onIn.4Ga0.6N と In0.4Ga0.6N 
on In0.57Al0.43N の表面 SEM 写真 
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4.6 NH3分解触媒援用 MOVPE 成長の検討 

NH3をN源とする窒化物半導体の MOVPE成長

では、NH3の低分解率が大きな問題となってい

る。もし、何らかの方法で NH3 の分解率を増

大できれば、成長膜の高品質化のみならず、

成長温度の低減や NH3 の利用効率の向上など、

そのメリットは大きい。このような観点から、

白金族金属を NH3 分解触媒とする触媒援用

MOVPE 成長法を提案し検討した。 

図 10 は、触媒援用 MOVPE 成長法で成長さ

せた InN 膜の tilt の膜厚依存性である。成

長温度を 550℃まで低減することにより、InN

の成長中劣化が抑制できることから、優れた

結晶性を実現できる。この場合、NH3分解が促

進されるため、成長温度を 550℃に低下させ

てもキャリア濃度の増加はみられない。さら

に、GaN の低温成長にこの方法を適用した結

果、図 11 に示すように、成長膜への C 汚染

が大幅に抑制されることがわかった。これは

NH3 の分解により生じた H の効果によるもの

と考えられる。図 12 は InAlN の成長に適用

した場合の結果であり、優れた結晶性の

InAlN 膜が形成できることがわかった。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

以上示したように、NH3分解触媒援用 MOVPE

成長法は種々の特長を有し、窒化物半導体の

成長に有望な方法であることが確認できた。 
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