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研究成果の概要（和文）：本研究では、窒化インジウム（InN）が有する高いゼーベック係数に着目し、熱電変
換素子として応用するための最重要課題として、InNの貫通転位密度低減手法の開発に取り組んだ。
RF-MBE法を用いたInN成長において、窒素ラジカル照射によるInN表面改質後にInNを再成長する手法を提案し、
貫通転位密度を約3分の1に減少させることに成功した。また、透過電子顕微鏡を用いて転位観察を詳細に行い、
転位密度低減が実現されているメカニズム（再成長界面で湾曲、融合、消滅）を明らかにした。また窒素ラジカ
ル照射＋InN再成長のプロセスを繰り返すことによって、転位密度の低減が段階的に可能であることも実証し
た。

研究成果の概要（英文）：The objective of this research is to reduce threading dislocation density in
 InN to clarify its applicability for thermoelectric conversion device.
We propose a new approach which provides a simple but effective growth process for threading 
dislocation reduction in InN film with in situ surface modification by RF-MBE. In this method, we 
apply nitrogen radical irradiation to modify surface morphology of InN template in situ in MBE 
growth chamber before regrowing InN film on the template. Transmission electron microscopy (TEM) 
revealed that threading dislocation density in InN grown with this method reduced by a factor of 3. 
We clarified that the mechanism of the threading dislocations reduction was due to the inclination, 
fusion, and annihilation of edge dislocations at the regrowth interface. In addition, the 
repeatability of this method was also investigated. TEM showed evidence that the threading 
dislocation density was successfully reduced step by step.

研究分野： 半導体結晶工学

キーワード： 窒化インジウム　分子線エピタキシー　結晶成長　転位　プラズマ　熱電変換　透過電子顕微鏡

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では、InN薄膜中の結晶欠陥（貫通転位）を低減するための新しい手法を提案するとともに、その転位低
減メカニズムの解明を果たした。従来の転位低減手法は、マスクプロセスやエッチングの前処理が必要でありプ
ロセスが煩雑であったが、本研究で提案する窒素ラジカル照射によるInN表面改質は、in situでInN成長中に行
うことができ、成長プロセスの簡便化が可能とした。デバイスの実用化にはさらなる転位密度の低減が求められ
るが、新しい手法による貫通転位密度低減効果を実証した意義は大きい。また転位密度低減が実現されているメ
カニズムを明らかにし、さらなる転位密度低減に有効な転位の挙動を導くための指針を示した。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
GaNを中心とする窒化物半導体は、すでに青・緑色 LED、白色 LED、青紫色 LDなどに実用化さ

れている。また高周波・高出力・高効率パワーエレクトロニクスデバイスとしてもまさに今、
実用化がスタートしてきており、21 世紀に人類が抱えるエネルギー・環境・安全問題を解決す
る主力半導体として、その活躍の域を広げている。 
その窒化物半導体の中にあって、InN（窒化インジウム）に関する研究は大きく遅れていた。

30 年にわたり信じられていた 1.9 eV のバンドギャップでは発光デバイス用材料としての魅力
は薄く、さらに窒素の平衡蒸気圧が高い、分解温度が低いといった特徴から、GaN 結晶成長に
主に使われていた MOCVD 法ではその結晶成長が困難であり、スパッタ法など高品質化が望めな
い手法でしか結晶成長ができなかったことも研究が進展しなかった理由である。 
申請者のグループは、1994 年から窒素プラズマを用いた MBE 法による窒化物半導体結晶成長

を進めてきた。この成長手法は、プラズマ励起された窒素の活性種を高効率に基板上に供給す
ることができ、MOCVD 法と比較して 500℃以上低い温度でも窒化物半導体の結晶成長が可能であ
る。この最大の特徴を、低温成長が必須な InN に世界に先駆けて適用し、当時世界最高値の移
動度を持つ InN結晶成長に成功するなど、プラズマ励起 MBE法を用いることで高品質 InN 結晶
成長が可能であることを示した。この先駆的研究は、その後の InN のバンドギャップ発見へと
結びつき、InNに関する研究は結晶成長、物性評価、デバイス応用へと飛躍的な発展を遂げた。
しかしながら、真のバンドギャップ解明からすでに 10 年以上経過した今となっても、InNがデ
バイスとして実用化される目処は立っていない。あらためて InNの潜在的な材料性能を引き出
し、新たな適用領域・デバイス応用を目指した研究を開拓する必要があると考えた。その中で
注目をしたのが、InN の熱電変換素子としての可能性である。Mgをドーピングした InN のゼー
ベック係数を、膜厚を変化させて測定した結果、膜厚を厚くすることで、正のゼーベック係数
が得られ p型伝導を示しているが、そのゼーベック係数が 800V/K という非常に高い値を示す
ことがわかった。一般的に、熱電変換素子としての性能は、ZT=S2σT/κという Figure of merit
で表される。ここで、Sはゼーベック係数（V/K）、σは電気伝導率（Ω-1cm-1）、κは熱伝導率
（W/cmK）であり、ゼーベック係数が大きいことが熱電変換素子として有効である。しかし、こ
こに現時点で得られている p 型 InNの値を入れてみると ZT=0.06 となり、実用化されている材
料と比べて 1 桁以上低い値となってしまう。これは、ゼーベック係数が高いものの、p 型 InN
の正孔濃度が低く、電気伝導率σが桁違いで低くなってしまっているからである。そこで本研
究の目的は、InN 結晶の高品質化にあらためて取り組み、熱電変換材料としての材料性能を明
らかにして、その応用可能性を追求することとした。 
 
２．研究の目的 
本研究では、InNが示す高いゼーベック係数に着目し、これを熱電変換素子として応用できる

かどうかの可能性を見出すことを目的とした。現状得られている p 型 InN では、熱電変換素子
に必要とされる高い電気伝導率が得られていない。このため、InN 結晶成長において未だ解決
されていない貫通転位密度低減に対し、窒素ラジカルビーム照射を行った InN 表面に再成長を
行う In-situ Surface Reformation by Radical-beam Irradiation (ISRRI)を利用したアプロ
ーチにより取り組んだ。この手法の貫通転位密度低減に対する効果の検証およびプラズマパワ
ー、膜厚、照射回数などのプロセス条件の最適化を目指した。 
 
３．研究の方法 
（1）InN 結晶への Nラジカルビーム照射 
 GaN テンプレート上の InN 結晶に Nラジカルビーム照射を行った。InN成長条件は、基板温度
345℃、窒素流量 2.0sccm、プラズマパワー200W である。InN は In-rich で成長を行った。InN
成長後、MBE 装置から取り出し、評価をした後、再度装置チャンバー内で N ラジカルビーム照
射を行った。今回、N ラジカルビーム照射条件として、基板温度依存性について検討を行った。
基板温度は 330℃と 435℃で検討し、RHEED、XRD、AFM にて測定を行った。 
（2）表面改質 InN テンプレート上への InN再成長 
 基板材料には GaNテンプレートを用い、InN成長を行った。InNの成長条件は上記と同じであ
る。V/III比に関しては Metal-rich 条件であるため、DERI法を用いており、MRGP は各 20 分行
っている。典型的な成長タイム
チャートを図 1 に示す。InN を
60 分成長後、Nラジカルビーム
照射を行い、その後再び InN を
再成長した。Nラジカルビーム
照射条件を変化させて、効果を
検証した。作成した InN 試料は、
XRD、断面 TEM、ホール効果測
定、PLを用いて評価を行った。 
 
   
                図 1 窒素ラジカルビーム照射 InN再成長の成長チャート 



４．研究成果 
（1）InN 結晶への Nラジカルビーム照射 
 基板温度 330℃と 435℃、プラズマパワー200 W で N ラジカルビーム照射中の RHEED パターン
を図 2 左に示す。照射前はともにストリークパターンが得られていることがわかる。しかし、
20 分後右に示す基板温度 435℃ではスポットストリークパターンへと変わり、40分後には左に
示す基板温度 330℃もスポットストリークパターンに変化した。また、60 分後では基板温度
435℃でよりスポットパターンになっていることがわかる。この RHEED パターンの変化から 3
次元表面構造へと変化していることが示唆される。また両サンプルともにパターンは変化して
いるが、435℃の方がより早く変化しており、表面構造が基板温度に影響を受けていることがわ
かる。次に図 2右に AFM 像を示す。基板温度 330℃、435℃ともに表面粗さを示す RMS値は大き
くなっている。しかし、表面形状は異なっており、330℃でほとんど変化はなく、高温である
435℃でより 3次元的構造へと変化していることがわかる。これらの結果より、InN の熱分解が
起こりにくい 330℃において RHEED パターンが変化していることから N ラジカルビーム照射に
よって影響を受けていると考えられる。一方、InN の熱分解がより起こりやすい 435℃で RHEED
パターン、表面形状ともに変化が大きいのは、Nラジカルビーム照射に加え、InN の熱分解が寄 
与していると考えられる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 2 窒素プラズマ照射中の InNの RHEED 像（左）と照射後の AFM測定結果（右） 

 
 
（2）表面改質 InN テンプレート上への InN再成長 
基板温度 435℃、プラズマパワー200 Wで照射を行ったサンプルと通常の 2 時間成長を行った

サンプルの断面 TEM像を図 3 に示す。g=0002 である（a）（c）は螺旋転位を示しており、Nラジ
カルビーム照射によらず、1 本のみ存在しており、螺旋転位密度は 109 cm-2 台前半であること
がわかる。一方、刃状転位を示している g=1-100 の（b）（d）で違いがみえる。（b）では通常の
InN成長であるため、GaN テンプレートとの界面で生じた多数の貫通転位が表面まで真っ直ぐ伸
びていることがわかる。これは InN のヘテロエピタキシーと同様の結果であり、1010 cm-2台の
刃状転位が存在している。しかし、（d）に示す N ラジカルビーム照射テンプレート上への InN
成長では照射界面にて、刃状転位の伝播が減っている。InN テンプレート内には 2×1010 cm-2

の転位が存在しているにも関わらず、再成長領域では 6×109 cm-2となっており、明らかに界面
で刃状転位が減っていることがわかる。これは（b）の InN成長では観察されておらず、Nラジ
カルビーム照射によるものであると考えられる。 
図 4 には上記条件で、窒素ラジカルビーム照射後に InN を再成長したサンプルの X 線回折測

定（XRD）、ホール効果測定、フォトルミネッセンス（PL）測定の結果をまとめて示す。XRD 測
定結果においては、通常成長した InN と本手法で成長した InN とで対称面 002 と非対称面 302
の半値幅に大きな変化はなく、上述の断面 TEM 観察で確認された刃状転位密度減少による効果
は XRD には現れなかった。またホール効果測定においても、再成長した InNにおいて、キャリ
ア濃度のわずかな増加と移動度のわずかな減少が見られており、電気的特性においても転位密
度低減による高品質化の効果は確認できなかった。一方、PL測定においては通常成長した InN
に比べて、再成長した InNの方が発光強度が強くなり、半値幅も狭くなって結晶性の向上が確
認できた。以上の結果を次のように考察した。XRD 観察、ホール効果測定はいずれも薄膜中の



結晶性および電気的特性を平均的に見積もる測定方法である。よって、GaN/InN 成長界面付近
や窒素ラジカルビームを照射した再成長界面において、結晶性の悪い領域の影響を受けている
と考えられる。特に、窒素ラジカルビーム照射によって InN 結晶中に点欠陥など新たな欠陥が
生じている可能性もあり、電気的特性への影響は生じていると考えられる。一方、PL測定では
励起光の侵入長が数百 nmであるため、得られるスペクトルには再成長した InN 層のみからの情
報が含まれており、転位密度低減の効果が発光スペクトルの変化に現れたものと考えられる。 
以上の結果から、窒素ラジカルビーム照射によって InN 表面に凹凸構造を形成し、その上に

InN を再成長する手法によって、貫通転位密度、特に刃状転位密度を減少させる効果があるこ
とを明らかにした。しかしながら、窒素ラジカルビーム照射による点欠陥の発生など特に電気
的特性に影響を及ぼす新たな欠陥の発生もあり、p 型伝導実現に必要なキャリア濃度の低減を
実現させるにはプロセスの最適化が必要であることもわかった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 3 通常成長 InN（左）および窒素ラジカルビーム照射後再成長 InN（右）の断面 TEM 像 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 4 窒素ラジカルビーム照射後再成長 InNの XRD、ホール効果、PL 測定結果 
 



 次に窒素ラジカルビーム照射後再成長 InNの再成長界面において、どのように転位密度が減
少しているか、断面 TEM 観察により評価した。図 5に再成長界面の転位の様子を観察した結果
を示す。再成長界面には、窒素ラジカルビーム照射によって InN表面に数 nm程度の三次元構造
が形成されている。そのような構造を持つ表面に InNが結晶成長することで、歪の効果により
下地テンプレートから伝搬してきた転位の挙動が変化する。図 5左の Aの領域では転位が伝搬
方向を曲げているがそのまま再成長領域に伝搬しており、転位密度の減少は生じていない。一
方、図 5 右の Bの領域では転位がループを形成して伝搬が止まっている領域、また cの領域で
は複数本の転位が融合して密度が減少して再成長層に伝搬している領域が観察されている。こ
のような転位の挙動変化が起こっている場合には下地層から再成長層への伝搬過程で転位密度
の減少が効果的に起こっている。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 5 再成長界面での転位挙動の断面 TEM 観察結果 
 
 続いてこの手法の利点である in-situ プロセスを利用し、窒素ラジカルビーム照射を繰り返
すことでさらなる転位密度低減の効果について調べた。成長中に窒素プラズマ照射を 2回行い、
再成長を繰り返した InN の断面 TEM 像を図 6に示す。照射 2回の再成長界面において、刃状転
位の挙動が変化していることがわかる。刃状転位密度は 1 回目の照射後には 2.8×1010 cm-2か
ら 2.0×1010 cm-2に減少しており、さらに 2回目の照射後には 1.3×1010 cm-2となっている。し
たがって、N ラジカルビーム照射を 2 回繰り返すことは、刃状転位のベンディングに有効であ
るといえる。これらの条件を活用し、窒素プラズマ照射を導入した厚膜 InN 成長を検討した。1
時間の InN成長と 1時間の窒素プラズマ照射による表面改質を 7回繰り返し、約 2m厚さの InN
を成長して、転位密度低減効果を検証した。その結果、貫通転位密度と相関の高い X線回折半
値幅はこれまでで最も小さい値（302で約 1780arcsec）を示し、転位密度低減の効果が確認で
きた。一方、電気的特性については大きな変化はなく、窒素プラズマ照射時の欠陥導入が影響
していると考えられる。これら得られた InNへの Mgドーピングによる p型化の検討も進めたが、
貫通転位密度の低減効果よりも電気的特性、特にキャリア濃度低減に対する顕著な効果が得ら
れていないため、当初目的とした低抵抗の p型伝導実現には至らなかった。しかしながら、InN
の最重要課題である貫通転位密度低減に向けた新たなアプローチに対して本研究課題を通じて
価値ある知見を得ることができた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 6 窒素ラジカルビーム照射後再成長を 2回繰り返した InN の断面 TEM像 
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