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研究成果の概要（和文）：InGaN混晶は青色LEDに利用されているが、In組成を増やし、緑、赤さらに赤外域の発
光デバイスに利用しようとすると、特性が著しく劣化する。　本研究では、研究代表者が中心になって開発した
結晶成長技術(DERI法)を利用して、InGaNの、非混和性を積極的に利用し、ナノ構造の作成と組成制御さらに高
品質化に向けての検討を行った。転位近傍にバンドギャップの広い極微領域を作成し、転位の影響を抑制する効
果を確認した。一方基板との格子定数の違いが、界面での組成決定に大きな役割を演じることを明らかにし、グ
ラフィンを挿入して界面の歪を抑制することにより、ナノ領域で著しい高品質化が得られることを明らかにし
た。

研究成果の概要（英文）：InGaN alloys are currently used for blue LEDs. Material properties are 
degraded dramatically, however, when we increase In composition to fabricate green, red and 
infra-red LEDs. Growth of composition-controlled higher quality InGaN with nano-structure was 
investigated by using newly developed DERI process, taking advantage of immiscible nature of this 
material system. It was found that effect of dislocation can be suppressed by growing Ga-rich wider 
band-gap material surrounding dislocations. On the other hand, stress from the substrate due to 
lattice mismatch affects alloy composition at the interface. Insertion of graphene substantially 
improved the quality of InN due to stress decrease

研究分野： 化合物半導体結晶成長およびデバイス
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究の成果は社会的には、InGaN混晶の波長利用可能領域を、青・緑色領域から、さらに、赤、赤外領域まで
拡張する上で、その指針を得たことにある。一方学術的意義は、非混和性の強いInGaN, InAlN混晶の組成は、結
合力差による一方の原子の優先的な固相への取り込みに加え、基板結晶との格子定数差の違いによる組成引き込
み効果も重要な役割を演じていることを明らかにしたことにある。ファンデルワールス力結合によるグラフィン
を基板との界面に挟むより、組成決定に対する基板からの制約を軽減できることを示したことも大きな意義と考
えている。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１． 研究開始当初の背景 
(1) 研究代表者らは、30 年間にわたって信じられてきた InN のバンドギャップ(1.9eV)が大き

く間違っており、0.65eV にあることを明らかにし、その後、転位の低減化、極性制御、InGaN

混晶の全組成制御、p 型ドーピング、厚膜均一組成混晶の作成などで世界をリードする成

果を発表してきた。 

(2) 一方 InGaN 混晶はすでに産業界で青色発光ダイオードの活性層として利用されているが、

In 組成を増やし緑、赤、さらに赤外領域の発光、受光デバイスや電子デバイスに利用しよ

うとすると、転位などの影響が顕著となり、発光特性が著しく劣化し、リーク電流も増加

する。 

(3) InGaN は熱力学的に非混和性の強い混晶で、組成分離することにより、組成不均一領域が

形成されやすい。 

(4) 研究代表者らが開発した DERI 法(Droplet Elimination by Radical Beam Irradiation)に

おいては、メタルリッチ成長プロセスでは熱平衡に近い成長が起こり、InGaN は組成分離

しやすく、結合の強い Gaが弱い Inより固相に優先的に取り込まれることにより、最初に

GaN や Ga リッチ InGaN が成長し、In はウェッテイグ層表面に掃きだされることを明らか

にしていた。 

 
２． 研究の目的 
InN と全組成範囲の InGaN 混晶をデバイスとして応用するためには、11%にも及ぶ格子定数差

により発生する転位の影響を抑え、プラズマ照射により発生する点欠陥の導入を抑え、極薄層

あるいはナノ構造の組成を制御することが肝要である。本研究の目的は、研究代表者が中心に

なって独自に開発した結晶成長技術(DERI 法)を利用して、InGaN の、非混和性を積極的に利用

し、ナノ構造の作成と混晶の組成制御さらに高品質化に向けての検討を行い InGaN のデバイス

応用のための基盤を構築することにある。 

 
 
３． 研究の方法 
(1) 結晶成長はラジカルビーム源を装着した RF-MBE 装置を用い、メタルリッチプロセスと窒

素リッチプロセスを相互に繰り返す DERI 法により行った。原子レベルの成長過程は RHEED

のその場観察によりモニターした。 

(2) 基板としては、主としてサファイア基板上の MOCVD GaN を用いたが、極性制御の検討では

GaN の自立基板を用いた。また転位の影響の検討に対しては、GaN 自立基板上に SiO2 マス

クを用いて過飽和度を精密に制御した MOCVD 成長を行い、ステップの全くない 1本のみの

螺旋転位を含む GaN 選択成長領域を準備した。 

(3) 1 本のみの螺旋転位を有する GaN 上に InGaN の成長を行い、コンダクティブ AFM により、

転位やステップなど原子レベルの表面構造とリーク電流の相関を検討した。 

(4) MBE 成長過程での基板界面の組成評価に対しては、Spring8 の微小領域強力 X 線ビームを

用いて InGaN 成長中の組成と歪の成長方向での変動をその場観察した。その際、GaN 基板

上と InN 基板上に InGaN 混晶の成長を行い、その違いにつき比較検討した。 

(5) InGaN よりさらに非混和性の強い、InAlN の RF-MBE 成長も行い、その組成、歪の成長条件

依存性も検討した。 

(6) グラフィンをサファイア/GaN 基板上に転写した基板上に InN の成長を行い、共焦点マイク

ロフォトルミネッセンス装置により、ナノ領域の発光波長、発光強度の詳細な 2次元マッ

ピングを取り、AFM により観察されるモフォロジーとの関係を詳細に検討した。 
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４． 研究成果 

(1) DERI 法により成長した InN 結晶の高品質化 

DERI 法による InN の成長に対し、メタルリッチプロセスから窒素リッチプロセスに変えるタ

イミングを図のように変化させ、得られる結晶の品質に与える影響を移動度、キャリア濃度を

測定することにより、詳細に検討した。切り換えるタイミングは RHEED 強度を詳細に観察しな

がら行った。(a)は In が 2モノレイヤー以上残っている状況に対応し、(c)は１～2モノレイヤ

ー残っている状況、(e)は完全に In のウェット層がなくなっている状況に対応する。この実験

から、常に１～2モノレイヤーの Inウェット層を表面に残した状況で成長することが肝要であ

ることが明らかになった。表面の Inが、原子のマイグレーションを促進するサーファクタント

効果をもつためか、成長結晶に与えるイオン照射ダメージを抑制する効果があるためのいずれ

かが、原因と考えられる。 

(a)  (b)   (c)  (d)  (e)  

 

 

 

 

 

 

 

 一般に成長結晶の高品質化には、成長温度を上げて、原子のマイグレーションを促進する

ことが有効なことは、よく知られているが、一方で InN は乖離温度が低いため、成長温度に

は限界がある。In極性面に比べ N極性面は分解温度が約１００゜C高いことが知られている。

従来利用してきた Ga 極性 GaN に変え、窒素極性面の GaN 基板を使って、InN DERI 成長の可

能性につき検討した。その結果、425゜C までの温度では、DERI サイクルに対応した強度振

動が見られたが、530゜C 以上の高温では、DERI サイクルを確認することができなかった。

Spring 8 の強力 X 線ビームを用いたその場観察から、Ga 極性面ではウェット層に規則性が

観測されるのに対し、N 極性面では規則性が観測されないことが明らかになっており、この

点に今回得られた結果の原因があると考えられる。 

 

(2) スプリング 8の強力 X線ビームを用いた InGaN 成長初期の組成及び歪みのその場観察 

GaN 上と InN 上に InGaN を成長した場合の、組成および歪の成長初期段階の変化の様子を検

討した。同じ条件で成長しても組成の成長方向の変化が逆になっており、基板に格子定数が合

うように組成を合わせて成長が起こる、いわゆる組成引き込み効果として知られている現象が

明確に観察された。また、成長温度 500゜C以上では、GaN と InN との界面で顕著なミキシング

が起こっていることも確認された。本研究の開始段階で InGaN の混晶組成は、Ga-N 結合と In-N

結合の結合力の違いにより、優先的に Gaが固相に取り込まれることにより、決定されると解釈

していたが、特に基板との界面近傍においては、基板結晶と格子定数をあわせようとする組成

引き込み効果も大きな役割を演じていることが分かった。さらに界面の急峻性を確保するため

には相互拡散による組成ミキシング効果の抑制も重要な課題となることが明らかになった。 

 

 



  

 GaN 上に成長した InGaN の In 組成と歪  InN 上に成長した InGaN の In 組成と歪 

 

(3) InGaN 中の転位によるリーク電流低減化の検討 

  選択成長領域に１本のらせん転位とらせん状のステップのみが存在する GaN 基板を作成し

た。このようにして準備した GaN の原子レベルの表面形状とリーク電流の関係を、Pt コートし

た導電性カンチレバーを使用したコンダクティブ AFM 法を用いて詳細に調べた。得られた表面

形状像と 9V 印加時のリーク電流像から、リーク電流分布が、中心の転位と螺旋転位を取り巻く

表面の原子レベルのステップに対応していることが観察された。 

 こうして準備した、GaN 選択成長層上に、条件を変えて InGaN の成長を行い、上記と同様に

表面モフォロジーとリーク電流の関係を詳細に調べた。成長初期のみ強いメタルリッチ条件で

成長し、転位周辺に Ga リッチ領域を形成することを意図した結晶の場合、窒素リッチ条件ある

いは成長初期の特別な成長を行わなかった場合と比較して、リーク電流が減少し面内均一性も

向上して、転位のリーク低減に対する効果を確認することができた。 

 

(4) ナノ構造高品質化のための新しい試み 

InGaN 系においては、Ga-N と In-N の結合力の差により、Ga が優先的に取り込まれること

により、混晶の非混和性を積極的に利用してナノ構造を作成することができるが、上記(2)

項で述べたように、基板結晶と成長層が格子定数をあわせようとする組成引き込み効果があ

るため、急峻な界面を得ることが容易でないことが明らかになってきた。そこで、InGaN 系

より非混和性の強い InAlN 系の利用の可能性につき検討した。その結果 InGaN 系と同様に、

強いメタルリッチ条件では、In/Al ウエッティング層より、AlN が成長し、In が表面に吐き

出される効果が確認された。また InAlN 系では、わずかの格子定数の違いで大きなバンドギ

ャップ差がえられるという効果もあり、InAnN/InN によるより高品質なナノ構造形成の可能

性を実験的に示すことができた。 

一方、11%もの格子定数差のある InGaN 混晶に対し、基板からの制約を逃れることを目的とし

て、ファンデルワールス力結合によるグラフィンをサファイア/GaN 上に転写した基板上に、InN

の成長を行った。共焦点マイクロフォトルミネッセンス装置により光学評価を行い、ナノ領域

の発光波長、発光強度の詳細な 2 次元マッピングを取り、AFM による観察されるモフォロジー

との関係を検討した。成長層は一様な膜にはならず 0.2μm程度の島状成長となったが、375゜C

という低温成長にも関わらず、グラフィン上の InN の発光強度は、GaN 上に直接成長した InN

に比べ、３倍以上の発光強度を示し、バンドギャップもバーシュタイン・モスシフトの少ない

0.67eV を示した。基板からの制約を抑制することにより、ナノ領域においては十分な高品質性

を得ることができることを明確に示す結果を得ることができた。 
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