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研究成果の概要（和文）：本研究は放射光を用いたその場X線逆格子マッピングによって窒化物/グラフェン界面
の構造解析を実施した。その結果、AlNバッファ層の導入は窒化物薄膜の品質向上に有効であることが分かっ
た。また、AlN島を核として窒化物薄膜の横方向成長が促進されるグラフェン基板特有の成長メカニズムを明ら
かにした。また、ダブルバッファ層によるInGaN薄膜の高品質化にも成功し、窒化物自立基板の作製の道筋を示
した。

研究成果の概要（英文）：In this study, in situ X-ray reciprocal space mapping measurements are 
carried out in the interface between nitride films and graphene substrates. We found that an 
insertion of the AlN buffer is very effective to improve the film quality and clarified the unique 
growth mechanisms of the films around the AlN islands. We also found the insertion of the 
double-buffer layers are useful to grow the high-quality InGaN films on graphene substrates. These 
results would lead to develop free-standing nitride substrates.

研究分野： 放射光利用研究

キーワード： 放射光利用　X線回折　窒化物半導体　MBE成長

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で得られた成果は、全In組成のInGaNデバイスをInGaN基板の上にホモエピタキシャル成長で形成できる自
立基板の作製につながる特色あるものである。これにより、全発光波長域における高効率な発光デバイスの開発
に資するだけでなく、ヘテロエピタキシャル成長を必要としない革新的な基板形成技術につながることが期待で
きる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 

豊かで持続可能な社会構築において、窒化インジウムガリウム（InGaN）を活性層に用いた発

光デバイスは低消費電力・高寿命であることから、更なる普及が望まれている。特に、比較的イ

ンジウム組成の高い InxGa1-xN（x>0.3）は緑色から黄色領域の活性層として注目されているが、

InGaN と格子定数の等しい基板結晶がないため、現状では、サファイアや SiC、GaN 上へのヘテ

ロエピタキシャル成長が現実的な解決策となっている。したがって、格子不整合ひずみや熱ひず

みによって転位が 108 cm-2以上発生し、結晶性の劣化とそれに伴う外部量子効率の著しい低下が

問題となっている。そのため、緑色から黄色領域で高効率な発光デバイスを実現するには、InGaN

薄膜の転位密度を少なくとも 106 cm-2程度にまで劇的に低減する必要があり、新しい成長技術の

開発が求められている。そこで、二次元層状物質であるグラフェン上に InGaN 薄膜を高品質に形

成することができれば、グラフェンからの剥離と支持基板への転写によって自立薄膜を形成で

き、それを InGaN 基板として用いることで、転位発生を完全に克服できることを着想した。この

技術の確立は、全 In 組成の InGaN デバイスを InGaN 基板の上にホモエピタキシャル成長で形成

できることを意味し、全発光波長域における高効率な発光デバイスの開発に資するだけでなく、

ヘテロエピタキシャル成長を必要としない革新的な基板形成技術につながる。 

 ただし、表面エネルギーの小さなグラフェンの上には、三次元島成長が起きやすく、高品質な

InGaN 薄膜を成長するのは容易ではない。どのようなグラフェンの表面形態または InGaN の成長

条件が高品質薄膜の成長に効果があるのか本質的な疑問は残されたままであり、実験的に

InGaN/グラフェン界面の成長過程を理解することが重要である。研究代表者は放射光施設

SPring-8 において、分子線エピタキシー装置（MBE）と X 線回折計（XRD）が一体化した独自の

その場測定システムを用いて、その場 X線逆格子マッピング法を確立した[1]。この手法は薄膜

成長中に X 線回折の逆格子マップを高速にその場測定するもので、従来の表面に敏感な反射高

速電子線回折に比べて、界面の構造評価に有効であり、これまでにも、窒化物ヘテロ界面のひず

みや転位生成の過程を明らかにしてきた。本研究では窒化物/グラフェンヘテロ界面にその場 X

線逆格子マッピング法を初めて適用し、In を含まない GaN 薄膜や InGaN 薄膜の成長メカニズム

の解明とそれに基づいた薄膜の高品質化のための指針を得る。 
 
２．研究の目的 
本研究はグラフェン上に高品質な窒化物薄膜を得るため、バッファ層等の成長条件の最適化

およびその場 X線逆格子マッピング法による構造評価を実施する。構造評価は、GaN/グラフェン

または InGaN/グラフェン界面においてその場 X 線逆格子マッピング法を適用し、結晶成長中に

結晶の歪みや結晶の品質がどのように変化していくのかリアルタイムで観測する。そして、観測

結果をもとにグラフェン上の窒化物薄膜の成長メカニズムを明らかにする。加えて、窒化物自立

基板の作製にむけて、グラフェンから窒化物薄膜が剥離可能か検討する。 

 

３．研究の方法 

 実験は SPring-8、量子科学技術研究開発機構専用ビームライン BL11XU の MBE-XRD システムを

用いた。同システムは窒化物半導体を MBE 成長しながら、同時に X 線逆格子マッピングを 1 測

定あたり7秒程度と高速測定できる世界唯一の実験装置である。入射X線のエネルギーは20keV、

ビームサイズは 0.1×0.1mm2である。回折 X線の検出には、試料位置から 700mm の位置にある二

次元検出器 PILATUS-100K を用いた。 

 MBE 成長では、窒素源として RFプラズマ発生装置を使用した。また、基板はグラフェン/SiO2/Si

またはグラフェン/SiC を使用した。基板温度は基板裏面に配置された熱電対の指示温度を用い



ている。基板温度や III/V 比等の詳細な成長条件は過去の参考文献[1,3]の条件を利用している。 

 

４．研究成果 

４．１ AlN バッファ層の導入効果 

グラフェン上の窒化物薄膜の品質を向上させるため、AlN バッファ層の挿入効果を検討した。

図１(a)、（b）はグラフェン/SiC 基板上に GaN 成長した後の走査型電子顕微鏡（SEM）像であり、

(a)、(b)はそれぞれAlNバッファ層無しの場合と有り場合である。AlNバッファ層が無い場合は、

GaN が島状に成長し、さらに GaN 島の多くが基板に対して傾いていることが分かる。一方、AlN

バッファ層が有る場合は、成長した GaN 島同士が互いに結合し、薄膜化が進行しているようにみ

える。さらに、GaN 表面が基板表面と平行に成長しているようにみえる。このことから、グラフ

ェン上に平坦な薄膜を結晶成長するためには、AlN バッファ層の導入が効果的であることが分か

った[2]。同様の結果は、グラフェン/SiO2基板上における GaN 薄膜成長においても確認している

[3]。 

GaN 成長後のラマンスペクトルを(c)に示す。青線は AlN バッファ層無し、赤線は AlN バッフ

ァ層有りのスペクトルであり、黒線は AlN バッファ層有りの基板から GaN を剥離した後のスペ

クトルである。また（c）の挿入図は、GaN の E2H モードのマッピング画像であり、左側が剥離

した後の箇所（黒色）、右側（赤色）が剥離していない箇所である。AlN バッファ層無しのスペク

トルでは、GaN の E2H モードがバルクの値（567cm-1）よりも低波数側にシフトしていることが分

かる。さらに、傾斜した結晶由来である E1(TO)モードも確認できることから、成長した GaN の

結晶性が悪いことが分かる。一方、AlN バッファ層有りのスペクトルでは、GaN の E2H モードが

約 567cm-1で確認でき、欠陥由来の E1(TO)モードは検出されなかった。このことから、AlN バッ

ファ層が GaN 薄膜の結晶性の向上にも有効であることが分かった。加えて、ピンセットを用いて

GaN を剥離した箇所のラマンマッピングを測定したところ、剥離した箇所では GaN の E2H モード

が検出されなかった。したがって、AlN バッファ層の導入は GaN の剥離に対して影響はなく、高

品質な窒化物薄膜を基板から剥離することができた。 

 
図１ グラフェン/SiC 基板上の GaN 成長における AlN バッファ層の効果。SEM 像から AlN バッフ

ァ層無し(a)よりも有り(b)の方が GaN 表面の平坦性が良好であることが確認された。ラマンス

ペクトル(c)からは AlN バッファ層の導入によって GaN の欠陥由来のモードが消失したことから

GaN の結晶性の向上にも有効であることがわかった。また、マッピング画像からは GaN 薄膜を基

板から剥離できることを確認した。 

 

４．２ グラフェン上 GaN 薄膜成長メカニズムの解明 

図2(a)-(c)はGaN成長中（AlNバッファ層有り）のGaN(101-1)付近の逆格子マップである。横軸

と縦軸はそれぞれ面内(h)方向、表面法線(l)方向の逆格子座標である。これらの座標は、成長後

のGaNの回折点の位置をウルツ鉱型構造のGaNとして、h = 1、l = 1に設定することで得られた。回

折ピークを明瞭にするため、図2(a)はAlNバッファ層成長前、(b)、(c)はGaN成長前をバックグラ



ウンドとして差し引いている。図2(a)より、GaN成長前にはブロードなAlN(101-1)の回折点が確

認され、AlNバッファ層が成長していることが分かる。図2(b)より、GaN成長開始15秒後には、

AlN(101-1)とGaN(101-1)の回折点が重なったブロードな回折点が確認できる。この原因は、GaN

がAlNにより歪んでいる可能性と、GaNがAlNと混晶化している可能性が考えられる。図2(c)より、

成長50分後ではAlN(101-1)の回折点は見られず、GaN(101-1)の回折点だけがみられる。AlNバッ

ファ層無しの場合では、GaN成長後のGaN(101-1)の回折点は非常にブロードであったため、AlNバ

ッファ層の挿入によってGaNの配向性が向上したことが分かる。 

次に、面内及び表面法線方向における逆格子座標をGaNの膜厚の関数としてプロットしたもの

が図2(d)および(e)である。(d)はAlNバッファ層無しの場合、(e)はAlNバッファ層有りの場合で

ある。図2(d)より、ファンデルワールスエピタキシーにおいても、GaN成長初期では格子間隔が

l 方向におよそ1％圧縮していることがわかる。また、h 方向では成長初期から格子緩和が起こ

っていることが分かる。これは先行研究であるグラフェン/SiO2基板の場合と同様である[3]。一
方で、AlNバッファ層上のGaNでは、図2(e)より、成長初期では格子間隔が l 方向におよそ2％、
h 方向におよそ1％程度圧縮されており、次第に緩和していく様子がみえる。この成長初期にお
ける格子の歪みは、AlNの格子定数がGaNの格子定数よりも小さいことを考えると、AlNバッファ
層の影響を受けながらGaNが成長している様子として捉えることができる。 

 

図２ GaN/グラフェンにおけるその場 X 線逆格子マッピングの結果（AlN バッファ層がある場

合）。GaN の成長時間は 0 秒(a)、15 秒(b)、50 分(c)である。成長時間に対して GaN の回折スポ

ットの h と l をプロットした結果が(d)（AlN バッファ層無し）と(e)（AlN バッファ層有り）で

ある。 

 

通常のヘテロエピタキシャル成長では、成長初期ではコヒーレント成長し、エピタキシャル層

の格子定数が基板の格子定数と一致した擬似格子整合が起きる。その際、エピタキシャル層は格

子体積を保存しようとして、界面に垂直な方向の格子定数が変化する。つまり今回の場合、AlN

の格子定数にGaNの格子定数が変化して擬似格子整合が起きるはずである。より具体的には、面

内における格子定数はGaNよりもAlNのほうが小さいため、逆格子空間において、成長初期では

GaNの面内方向に伸び、その分垂直方向に縮んで格子体積を保存するはずである。しかし、本研

究では図2(e)より、逆格子空間において面内方向および垂直方向の両方向で圧縮していること

が分かる。これはAlNを基板としてGaNが成長しているのではなく、図3に示す成長モデルのよう

に、AlNを核としてGaNが成長していることが考えられる。また、これはAlNバッファ層が薄膜状

ではなく、島状に成長したことでこのような成長メカニズムを誘発したと考えられる。 



 

図３ グラフェン上における窒化物薄膜の成長モデル。(a)AlN 島を起点として、(b)GaN が成長す

る。(c)成長時間とともに GaN の横方向成長が進み、平坦で結晶性の高い薄膜が成長する。 

 

４．３ InGaN 薄膜成長への応用 

グラフェン上の InGaN 薄膜成長の場合、GaN よりも成長温度を低くする必要があること、加え

て AlN との格子不整合度が GaN にくらべて InGaN では大きくなることなどの注意が必要である。

本研究では、グラフェン/SiO₂/Si 基板上の InGaN 薄膜成長において、InGaN の成長温度、In/Ga

供給比およびバッファ層構造が InGaN 薄膜の結晶性にどのような影響をあたえるか検討した。

その結果、InGaN 薄膜は基板温度 1000℃、In/Ga 供給比 2.70 の時に SEM 観察からもっとも配向

性の高い InGaN 薄膜が成長することを確認した。また、図 3 に示すようにバッファ層は AlN 単

層構造よりも、GaN/AlN ダブルバッファ構造の方が InGaN からの回折スポットが強く、結晶性の

良好な InGaN 薄膜が成長することが分かった。さらに、X線測定後の試料をフォトルミネッセン

ス測定したところ、発光波長 488nm、In 組成およそ 30％の InGaN 薄膜であることが確認され、

本研究で目的としていた高 In 組成の InGaN をグラフェン上に成長することに成功した。 

窒化物薄膜をグラフェン基板から剥離できることは確認できたので、今後はより InGaN 薄膜

の高品質化を図り、InGaN 自立基板の作製につなげる予定である。具体的には、バッファ層構造

の最適化とともに平坦性・均一性の高いグラフェンを使用することで InGaN 薄膜の高品質化を

進める予定である。 

 
図３ グラフェン上の InGaN 薄膜成長におけるバッファ層構造の検討。その場 X線逆格子マッピ

ングから AlN 単層バッファ(a)よりも GaN/AlN ダブルバッファ(b)の方が InGaN 薄膜成長後の

InGaN 回折ピークが強くなり、結晶性の向上に有効であることがわかった。 
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