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研究成果の概要（和文）： 
 RF-MBE法を駆使して、InN系窒化物半導体結晶成長における本質的課題の解決を目指した。
再成長やナノコラム成長による貫通転位密度低減技術を開発した。またDERI法の開発により、
再現性よく低キャリア濃度の厚膜 InNを得られるようになった他、新しい InN/InGaNヘテロ
構造、InGaN 厚膜作製技術を開発した。無極性面 InN の結晶成長技術開発にも成功した。さ
らにMgセル温度、構造の最適化、DERI法の応用などにより、再現性よくMgドープ p型 InN
成長に成功した。 
 
研究成果の概要（英文）： 
 Important intrinsic issues to realize InN-based device application are (1) high density of 
dislocations, (2) high concentration of residual donors, (3) surface accumulation of carriers, 
(4) p-type doping and (5) formation of high-quality hetero-interface. Our research is aimed 
to solve these intrinsic issues by developing advanced RF-MBE growth technique. In this 
study, we have developed a new InN RF-MBE growth method named DERI (Droplet 
Elimination by Radical-beam Irradiation), which enable us to obtain high-quality InN, 
thick InGaN and InN/InGaN multi quantum well structure simply and reproducibly. We 
have also studied Mg-doping for p-type InN systematically, and evidences for the existence 
of free holes were successfully obtained. 
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研究分野：工学 
科研費の分科・細目：窒化物光半導体のフロンティア（領域番号 464） 
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１．研究開始当初の背景 
 InNのバンドギャップは30年間にわたって
1.9 eVと信じられてきたが、本研究代表者ら
が中心となって 0.6~0.7 eVにあることを明ら
かにした。これらの成果は、結晶成長技術の

向上により高品質結晶が得られるようにな
ったことによって初めてもたらされたもの
であった。この意味で材料の物性を明らかに
し、新規デバイス応用への道を切り開くには、
学術的にも技術的にも結晶成長技術の一層
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の向上が大前提となる。本研究代表者らは
InN の成長に対し、RF-MBE 法が適している
ことを 1998 年頃よりいち早く提唱し、2000
年には当時世界最高値である760 cm2/Vsの移
動度をもつ InN結晶を報告した。2002年には、
本研究代表者らを含む国内外の研究機関か
ら InNのバンドギャップが、0.7~0.8 eVにあ
るとの報告が相次いだが、真のバンドギャッ
プの議論に予想以上に長い時間を要した。し
かし、2004年頃には本研究代表者らによる結
晶成長技術の向上と、広範囲にわたる評価が
国際的にも認められ、この議論にも決着がつ
くことになった。しかし、従来の研究は、高
品質の結晶を成長するための詳細な成長条
件の解明と成長した結晶の構造および特性
の詳細な評価に関するものであり、InN 結晶
成長固有の問題に対し、その装置開発や結晶
成長の素過程や点欠陥や転位など結晶欠陥
の制御など、本材料系の本質的課題に対し踏
み込んだ研究ではなかった。ここで提案する
研究は、これらの InNと関連混晶に対する結
晶成長に対し、固有の本質的問題点を明確に
し、その解決の手法を基本に立ち戻って追求
しようとする、まさに先進的かつ独創的な研
究課題としてスタートしたものである 
 
２．研究の目的 
 InN のバンドギャップが 0.65 eV 程度であ
ることが明らかになり、本材料およびその混
晶を利用した新しい窒化物半導体ナノエレ
クトロニクス応用への期待が一挙に強まっ
ている。本研究課題では、分解温度が低いた
めに低温成長が要求されるこれらの材料に
対し、低温成長とナノレベルの薄膜制御性に
優位性をもち、現在までもっとも高い実績を
有する RF-MBE 法によるアプローチを行い、
その過程で、RF-MBE成長におけるこれらの
材料に固有の課題を重点的に検討し、デバイ
ス品質の材料とナノ構造を実現するための
科学的・技術的知見を得ることを目的として
いる。ここでは、(1)貫通転位密度の低減化、
(2)残留キャリア濃度の低減化、(3)表面電荷蓄
積層、(4)p型ドーピングの実現、(5)高品質ヘ
テロ界面の実現を InN系結晶成長における固
有の重点課題として、RF－MBE 法によるそ
の場観察手法を取り入れた高品質結晶成長、
ナノ構造制御、無極性面成長などによりその
解決に取り組んだ。 
 
３．研究の方法 
 本研究に関わる結晶成長に関しては、RF
プラズマおよび ECRプラズマを用いた分子
線エピタキシー法（Molecular Beam Epitaxy）
を用いて行った。結晶の評価手法としては、
X線回折、走査電子顕微鏡、原子間力顕微鏡、
透過電子顕微鏡、フォトルミネッセンス、カ
ソードルミネッセンス、ホール効果測定装置、

ECV評価装置など各種評価方法を用いた。実
験の詳細については、「4．研究成果」にてあ
わせて述べる。 
 
４．研究成果 
 以下、本検討課題によって得られた主な成
果についてまとめる。 
（1）無極性 A面およびM面 InNの結晶成長 
 InN においては、高密度の表面電荷蓄積層
が p型伝導実現を困難にしているため、表面
電荷蓄積層が存在しない可能性が理論的に
予測されている無極性面 InNの結晶成長およ
び伝導性制御の検討は非常に重要である。 
 我々はこれまでに、R面サファイア基板の
窒化処理が無極性A面 InN成長に非常に有効
であることを明らかにした。M 面(10-10)InN
結晶成長においては、(100)LiAlO2基板を用い
て成長を行った。V/III 比を In リッチ条件で
In ドロップレットが析出しない限度まで小
さくすることで、C面 InNの混在がうまく抑
えられ、単結晶M面(10-10)InNを得ることが
できる。しかしながら、現段階では A面、M
面 InNにおいても表面電荷蓄積層の存在が観
測されている。これは結晶表面が理想的な原
子レベルでの無極性面のみで形成されてい
ないためと考えられる。 
 
（2）GaN/InN ヘテロ構造の作製および界面
相互拡散制御に関する検討 
 InN 系材料をベースとしたデバイスを実現
するには、InN、GaN及び InGaNなどで形成
するヘテロ界面が急峻であることが求めら
れる。InN 系ヘテロ構造作製に関しては、セ
ルフオーダリングを利用した 1 分子層
InN/GaN MQWs）や InNと GaNのインターミ
キシングを利用した In0.7Ga0.3N/GaN MQWs
が報告されており、InNと GaNの界面形成過
程はあまりよく理解されていない。そこで本
研究では、InN上に GaNを成長し、GaN/InN
界面における Inと Gaのインターミキシング
について検討を行った。 
 N 極性 InN 上に、成長温度を 430～530°C
で変化させて GaN を 15 nm 成長させ、
GaN/InNヘテロ界面を作製した。XRD測定結
果より、GaN/InN界面でインターミキシング
が起こり、InGaN混晶が形成されていること
がわかった。また GaNの堆積温度が高くなる
と、GaN/InN界面でインターミキシングが活
発に起こり、InN上に形成される InGaNの In
組成が高くなることがわかった。この結果か
ら、GaNを低温で InN上に堆積させることに
よりインターミキシングを抑制できること
がわかった。 
 次に、GaN/InN界面におけるインターミキ
シングに対して、GaNの堆積速度の影響を検
討した。InN上に、510°Cで GaNを~3 nm/min
と~6 nm/minの異なる堆積速度で 15 nm堆積



 

 

させた。XRD 測定の結果、GaN を 2 倍のレ
ートで堆積させることによって、インターミ
キシングにより形成された InGaN の In 組成
が約半分になることがわかった。この結果は、
GaN の堆積時間を短くすることにより、
GaN/InN界面で拡散する Inと Gaの量が少な
くなったことに起因していると考えている。 
 
（3）新規 InN結晶成長手法 DERI法(Droplet 
Elimination by Radical-beam Irradiation)の提案 
 RF-MBE法による InN成長において、Nリ
ッチ条件下での成長では、表面が荒れた低品
質の結晶が作製される。一方で、Inリッチ条
件下では、高品質結晶が得られるが Inドロッ
プレットの発生が問題となる。Inドロップレ
ットの熱脱離より先に InNが乖離してしまう
ため、Inドロップレットを熱的に除去するこ
とは不可能であった。このようなわけで、InN
成長においては原料供給時の厳密なストイ
キオメトリ（V/III比）制御が求められてきた。 
 この問題を克服するために、本研究課題に
おいては、成長時のその場観察法を最大限に
利用することにより、再現性のある高品質
InN 結晶成長手法を確立した。この新規成長
手法は、�Inリッチ条件下における InN成長、
�窒素ラジカルビーム照射の２つのプロセス
を通して行われる。 
 Inリッチ条件下における InN成長では、過
剰な Inが InN表面に偏析される。これを反映
し、RHEED その場観察でも、強度の弱いス
トリークパターンが観察される。これに対し
て、In リッチ条件下における InN 成長後に、
窒素ラジカルビーム照射を十分に施したサ
ンプルからは、過剰な Inの表面偏析は確認さ
れなかった。また、RHEED その場観察にお
いても強度の強いストリークパターンが観
察された。この一連のプロセス中の RHEED
回折強度を測定した結果を図 1に示す。Inリ
ッチ条件下における InN成長が開始されると、
RHEED回折強度は著しく低下する。これは、
InN表面が N安定面から In安定面（数MLの
In WL層）に変化したと考えられる。その後、
RHEED 回折強度は成長時間の増加と共にわ
ずかな減少を示す。InN からの回折は常に確
認出来るため、表面の過剰な Inはドロップレ
ットの形態をとり、時間と共にサイズが増大
していると考えられる。窒素ラジカルビーム
照射に移ると、Inドロップレットの萎縮、In
安定面から N安定面への変化を通して、最終
的には RHEED 回折強度は元のレベルまで戻
る。これらの結果は、Inドロップレットの形
成、除去の過程を RHEED その場観察法によ
りモニタリングできることを示している。 
 上記 DERI法を繰り返すことにより InN結
晶を作製した。InN の表面モフォロジーは、
V/III 比を厳密制御することにより作製され
た InNよりも、再現性よく平坦な膜を得るこ 

図 1 DERI成長時の REED強度変化 

図 2 DERI法成長した InNの電気的特性 
 
とができた。窒素ラジカルビーム照射後には
常に、(√3×√3)R30°の表面再構成パターンが確
認できた。また、電気的特性に関しては、低
キャリア濃度、高電子移動度が DERI 法で成
長した InNにおいて実現された（図 2）。 
 
（4）その場観察手法を用いた DERI法 InN成
長メカニズムの検討 
 DERI法を用いた InNおよび関連混晶材料、
またこれらを用いたヘテロ構造の作製技術
を確立するためには、その成長メカニズムを
十分に理解することが不可欠である。本検討
では、DERI 法による InN 成長中の成長基板
表面からの光反射率（照射レーザー光波長
660 nm）の時間変化を測定した。図 3は光反
射率の時間変化を同時に測定している
RHEED 強度振動プロファイルとあわせて示
したものである。この図から明らかなように、
光反射率の振動は RHEED 強度振動と全く同
じ周期で変化していることがわかる。DERI
法における RHEED 強度振動は、InN ドロッ
プレットの形成過程および N ラジカル照射
によるその消失過程に対応しているが、こう
した成長過程を光反射率測定によってもモ
ニタリング可能であることがわかった。 
 
（5）DERI法を用いた InN/InGaN多重量子井
戸構造作製 



 

 

図 3 DERI成長時の光反射率とRHEED強度
の時間変化 
 

図4 DERI法で作製した InN/InGaN多重量子
井戸構造の XRDおよび TEM像 
 
 DERI法を InGaN成長に応用した場合、Ga
が選択的に InGaN 中に取り込まれ易く、
InGaNに取り込まれなかった Inは表面にドロ
ップレットとして偏析する。そして、Nラジ
カルビーム照射によるドロップレット除去
プロセスにより、この Inが InNに変換形成さ
れることがわかっている。本検討ではこのプ
ロセスを繰り返すことによる InN/InGaN多重
量子井戸構造（MQW）の作製を試みた。図 4
には上述のプロセスを 10 回繰り返すことで
作製した InN/InGaN MQW 構造からの XRD
プロファイルと断面 TEM像を示す。XRD評
価においては、高次までのサテライトピーク
が確認され、TEMにおいても周期構造が確認
されたことから本手法が InN/InGaN MQW構
造の作製に対しても有効であることが示さ
れた。また InGaN 成長時の In ビーム量を変
えることで、InGaN表面に析出する Inドロッ
プレット量が変化し、Nラジカルビーム照射
で形成する InN井戸層厚のみが変化している
こともわかった。以上の結果は、DERI 法を
用いた新しいデバイス構造作製の可能性を
大いに示すものである。 
 
（6）DERI法を用いた厚膜 InGaN結晶成長 
 InN 系窒化物半導体デバイス実現のため、
厚膜 InGaN 結晶の必要性が高まっている。
我々は DERI法による InGaN成長を応用した
InN/InGaN 多重量子井戸構造作製技術を開発
したが、これを発展させ、InGaN成長の厚膜
化について検討を行った。まず初めに、 

図 5  DERI法で作製した厚膜 InGaNのXRD
および TEM像 
 
Metal-rich 条件での InGaN 成長（MRGP: 
Metal-Rich Growth Process）においては、Ga
が優先的に InGaNに取り込まれるため、過剰
Inがドロップレットとして表面に残る。これ
に 対 し て 続 く DEP (Droplet Elimination 
Process)において、N*だけでなく Gaも同時に
追加照射を行うことで、Inドロップレットを
InGaN薄膜に変換することが可能である。こ
の２つのプロセスを繰り返すことにより、
InGaN 厚膜成長を行った。今回の実験では、
上記 2 つのプロセスを 1 サイクルとして 20
サイクル繰り返している。作製した In 組成
19％の InGaNのXRD測定と断面TEM観察の
結果を図 5に示す。XRDでは単一 In組成の
InGaNからのシングルピークが得られており、
また、断面 TEM 像からもプロセス周期に対
応した成長界面など形成されておらず、均一
な InGaNが成長していることがわかる。また
得られた InGaNの結晶性を XRCにて評価し
た結果、従来法（In、Ga、N*常時供給）と比
較して、結晶性の改善も得られた。次に、DERI
法を応用した厚膜 InGaN 成長の全 In 組成域
での利用に向けて、Gaの供給量を変化させた
際の検討について述べる。Ga fluxの減少に対
して線形に In組成が増加しており、本手法に
おいてもGaとN*の供給量比で InGaNの組成
を容易に制御できることを示した。本検討で
は、In組成 70%までの InGaN厚膜化に成功し
ている。以上の結果は、広い組成範囲での
InGaN の厚膜成長が、DERI 法を用いること
で再現性よく可能になったことを示すもの
である。 
 
（7）Mgドープ p型 InNの評価 
 本検討では、種々のMgドープ InN結晶を
作製し、ECV、Thermo-power、XPS、I-V 測
定を用いて評価を行った。 
 まず、Mg ドープ InN を成長する際のアン
ドープの下地 InN層の厚さの変化が及ぼす影
響を調べた。図 6は異なる厚さの下地 InN層
をもつMgドープ InNをThermo-powerにて評
価した結果である。Mg 濃度の異なる 2 つの
試料において、下地 InNの厚さが薄くなるに
つれて、Seebeck 係数が大きくなり p 型伝導
を示す同じ傾向が見られた。このことは、ア
ンドープの下地 InN層が強い n型層として働
き、Seebeck係数の評価に影響を及ぼしてい 



 

 

図 6 異なる厚さの下地 InN層をもつ Mg ド
ープ InNの Thermo-power評価結果 
 
ることを示している。parallel conduction model
を用いたSeebeck係数変化の解析とECV評価
の結果から、それぞれのMgドープ InNにお
ける p 型導電率は、 [Mg]=1.1×1019cm-3 で
10.5(Ωcm)-1、[Mg]=5.0×1019cm-3で 7.1(Ωcm)-1

と見積もられた。 
 Mg ドーピング InN の膜厚変化と
Thermo-power 評価によって得られた Seebeck
係数との関係についても検討を行った。Mg
ドーピング InNの膜厚を 2 µm以上まで厚膜
化することで、残留不純物濃度や欠陥密度を
低減化することができ、800 �V/K 以上の非
常に高い Seebeck係数をもつ p型 InNの作製
に成功した。また最近では、米国ローレンス
バークレー国立研究所 Walukiewicz 教授グル
ープとの共同研究にて、電解液を介したバイ
アス制御により、p型 InN表面の電荷蓄積層
を空乏化させ、InNの pn接合における整流性
を示すデータも得られている。 
 
（8）まとめ 
 本研究課題では、本特定領域 A01結晶成長
グループにおいて、RF-MBE 法を駆使して、
InN 系窒化物半導体結晶成長における本質的
課題の解決を目指した。以下、具体的に 5つ
の課題に対して、得られた成果と今後の課題
をまとめる。 
①貫通転位密度の低減化については、マイク
ロファセットテンプレート上再成長やナノ
コラム成長による貫通転位密度低減技術を
開発した。しかし、未だ InN 薄膜中には
109/cm2 オーダーの刃状転位が存在するため、
さらなる技術開発が望まれる。 
②残留キャリア濃度の低減化については、ス
トイキオメトリを簡便に制御できる DERI 法
の開発により、再現性よく低キャリア濃度の
厚膜 InNを得られるようになった。点欠陥密
度低減の効果も確認されており、DERI法 InN
成長メカニズムの解明、その場観察技術の活
用によりさらなる進展を目指す。 
③表面電荷蓄積層の課題については、無極性
面（A面、M面）InNの利用によるその排除
を目指した。成長条件（窒化処理、低温バッ

ファ、成長温度など）の最適化により、世界
トップクラスの結晶性を得るまでには至っ
たが、表面電荷蓄積層低減の明確な効果は得
られなかった。 
④p型ドーピングの実現については、Mgセル
温度、薄膜構造の最適化、DERI 法の応用な
どにより、再現性よくMgドープ p型 InN成
長に成功し、ECV、Thermo-power、XPSなど
の評価を駆使して p型伝導を実証した。今後
はデバイス応用へ向けた pn 接合など実用的
検討が求められる。 
⑤高品質ヘテロ界面の実現については、DERI
法による新しい InN/InGaNヘテロ構造作製技
術を開発した。また GaN/InN、AlN/InN 界面
におけるインターミキシング制御技術も見
出し、表面キャップ層を応用した表面電荷蓄
積抑制への効果が期待できる。 
 本特定領域研究を通じて、InN 成長の本質
的課題解決に繋がる数多くの基盤技術開発
に成功し、それらを発展させるための重要な
学術的知見の構築にも広く貢献できたと考
える。 
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