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研究成果の概要（和文）：InN 成長のための新しい MBE（Molecular Beam Epitaxy）成長方

法として提案している疑似 LPE（quasi-Liquid Phase Epitaxy）法を、InGaN 成長に応用し

た。InGaN 成長時に生じる相分離を有効に利用することにより、簡便かつ再現性の良い

In(Ga)N/InGaN 周期構造、InGaN 厚膜の成長を実現した。また、ｐ型結晶製作を目的として

本技術を用いた Mg ドーピング成長への展開も行った。 

 
研究成果の概要（英文）：The quasi-LPE (Liquid Phase Epitaxy) method, which has been 

proposed as a new MBE (Molecular Beam Epitaxy) growth of InN, was applied to the 

growth of InGaN. By controlling the phase separation occurred during the growth of InGaN, 

simple and reproducible growth of In(Ga)N/InGaN periodic structure and thick InGaN film 

was realized. This method was also developed to the growth of Mg-doping technique in 

order to obtain p-type materials. 
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１．研究開始当初の背景 

 緑～青色発光ダイオード（LED）、白色光
源、青紫色レーザ（LD）などを次々と実現し、
社会発展に大きく貢献してきたGaN系材料。
深紫外色 LED を実現させる揺ぎ無い地位を
得ようとしている AlN 系材料。対して InN

は、近年の MBE 結晶成長技術の急速な発展
による高品質結晶実現を通して、そのバンド
ギャップが従来報告されていた値（約 1.9eV）

よりも遥かに小さい 0.65eV 程度であること
がようやく明らかになってきた。これにより
InN 系材料は、超高速高周波用電子デバイス、
温度安定型通信用レーザや超高効率タンデ
ム型太陽電池などへの応用が期待される魅
力的な材料となった。一方で、InN は本質的
に結晶成長が極めて難しい材料であり、その
研究開発は窒化物半導体の中でも最も遅れ
ている。 
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２．研究の目的 

 本研究では、この窒化物半導体の中で最後
の開拓領域となる InN系混晶のMBE結晶成
長基盤技術を発展させることを研究目的と
している。「結晶成長基盤技術」とは、高品
質結晶を量子効果が発現するナノ領域で制
御するための結晶成長メカニズムの解明お
よび制御を示す。本研究では、InN 系材料の
中でも高 In組成 InGaNを主研究材料に選び、
申請者が InN 成長手法として新しく開発し
た「擬似 LPE 法による MBE 結晶成長技術」
を InGaN 混晶成長に発展させると共に、量
子効果が発現されるデバイス基本構造とな
る高品質ヘテロ接合構造を、本手法を用いて
製作することを研究目標とする。 

 

３．研究の方法 

 疑似 LPE 法（通称： DERI (Droplet 

Elimination by Radical-beam Irradiation)

は、①メタルリッチ成長プロセス(MRGP)、
及び、②ドロップレット除去プロセス(DEP)

の２つのプロセスから成る。InN 成長におけ
る MRGP では一般的に Inリッチ条件下での
InN 成長を行い、DEP では窒素ラジカルビ
ーム照射を行う。MRGP で形成される ML

レベルの In 表面層と In ドロップレットは
DEP で表面が平坦な InN 層に変換形成され
る。この成長表面を常にカバーしているメタ
ル層が結晶中への不純物の混入や点欠陥の
発生を抑制してくれることにより高品質結
晶が製作可能となる。また、MRGP、DEP

両プロセスは電子線回折や光反射率測定な
どのその場観察技術を用いることにより簡
単な制御が行えることにより、簡便且つ再現
性の高い成長が可能である。 

(1) 疑似 LPE 法の InGaN 成長への応用 

MRGP と し て 、 メ タ ル リ ッ チ 条 件
（(In+Ga)>N*）下にて InGaN 成長を行った。
このとき、ラジカルセルに加える RF パワー
を変化させることにより N*量を変化させた。
一般的に RF パワーを小さくすることにより
N*量が尐なくなる、つまり V/III 比が小さく
なることが知られている。この後、DEP とし
て、引き続き N*照射を行った。 

(2) InN/InGaN 周期構造の製作 

MRGP と し て 、 メ タ ル リ ッ チ 条 件
（(In+Ga)>N*）下にて InGaN 成長を行った。
この後、DEP として、引き続き N*照射を行
った。この MRGP、DEP 両プロセスを繰り返
すことにより周期構造の製作を行った。 

(3) InGaN 厚膜と InGaN/InGaN 周期構造の製
作 

MRGP と し て 、 メ タ ル リ ッ チ 条 件
（(In+Ga)>N*）下にて InGaN 成長を行った。
この後、DEP として、引き続き Ga および N*

照射を行った。この MRGP、DEP 両プロセス

を繰り返し行った。 

(4) InN:Mg 成長への展開 

MRGP として、メタルリッチ条件（In>N*）
下にて InN:Mg 成長を行った。この後、DEP

として、引き続き Mg および N*照射を行った。
この MRGP、DEP 両プロセスを繰り返し行っ
た。 

 

４．研究成果 
(1) 疑似 LPE 法の InGaN 成長への応用 
図 1 には、メタルリッチ条件（(In+Ga)>N*）

下にて RF パワーを 350、250、200、100W と
変化させて製作した InGaN の XRD (X-ray 

diffraction) 2-スキャン測定結果を示してい
る。In と Ga の照射量は作製するすべてのサ
ンプルにおいて一定であるにも関わらず、
V/III 比を下げていくと、製作される InGaN

の In 組成が減尐し、代わりに InN からの回折
強度が増加する。DEP を行わない場合には
InN のピークは確認されず代わりに In金属か
らのピークのみが現れる（図２参照）。つま
り、この InN は、窒素ラジカルビーム照射に
より InGaN 成長時に膜中に取り込まれず表
面に偏析した In によって形成されたもので
あることが分かる。 

以上の結果より、メタルリッチ条件下にて
InGaN 成長（MRGP）を行うと、Ga が優先的
に膜中に取り込まれることにより、V/III 比が
下がる程 InGaN の In 組成は下がり、InGaN

に取り込まれなかった In は表面に偏析し、
DEP 時にこの In が InN に変換形成されるこ
とが理解できる。 

 
図１ 疑似 LPE 法を用いて成長した InGaN

の XRD 2-スキャン結果 

 

 

図２ DEP を行った場合（上）と行わなかっ
た場合の XRD 2-スキャン結果 



(2) InN/InGaN 周期構造の製作 

このように、疑似 LPE 法を用いた InGaN

成長では、MRGP の InGaN 成長時に取り込ま
れなかった In が DEP 時に InN に変換形成さ
れることにより、 InN/InGaN ヘテロ構造が自
然形成される（図３参照）。この MRGP と DEP

の 両 プ ロ セ ス を 繰 り 返 す こ と に よ り
InN/InGaN 周期構造の製作が可能となる。 

図４に製作された InN/InGaN 周期構造の典
型的な XRD 2-スキャン測定結果を、図５
に STEM (scanning tunnel electron microscopy)

像を示す。図４からは高次までのサテライト
ピークが確認され、図５においても明瞭な周
期構造が確認された。このことから本手法が
InN/InGaN 周期構造の製作に対して有効であ
ることが証明された。 

  

図３ 疑似 LPE 法 InGaN 成長における
InN/InGaN ヘテロ構造の成長概念図 

 
図４  疑似 LPE 法を用いて製作した
InN/InGaN 周期構造の XRD 2-スキャン結
果 

 
図５  疑似 LPE 法を用いて製作した
InN/InGaN 周期構造の STEM 像 

(3) InGaN 厚膜と InGaN/InGaN 周期構造の製
作 

 InN/InGaN 周期構造の製作においては DEP

時に N*照射のみを行ったが、Ga<N*の条件で
N*照射に加え Ga を照射すると、MRGP 時に
表面に偏析した Inが取り込まれる形で InGaN

成長が進行する。この時、MRGP 時と同じ条
件でDEP時にGa照射を行うと MRGP時に成
長する InGaN と同組成の InGaN が DEP 時に
成長する（図６参照）ため、このプロセスを
繰り返すことにより均一組成の InGaN 厚膜
が製作され、MRGP 時と違う条件で Ga 照射
を行うと MRGP 時に成長する InGaN と異な
る組成の InGaN が DEP 時に成長するため、
InGaN/InGaN ヘテロ構造が自然形成され（図
６参照）、このプロセスを繰り返すことによ
り InGaN/InGaN 周期構造の製作が可能とな
る。 

図７に製作された InGaN 厚膜の典型的な
XRD 2-スキャン測定結果を、図８に TEM

像を、図９に AES 測定測定結果を示す。図７
からは InGaN のシングルピークが確認され、
図８においても周期構造形成時のような周
期性や MRGP-DEP プロセス間の界面は確認
されず、図９においても InGaN 膜全体におい
て In の相分離や相揺らぎは確認されなかっ
た。 

 

  
図６ 疑似LPE法 InGaN成長における InGaN

厚膜と InGaN/InGaN ヘテロ構造の成長概念
図 

 
図７ 疑似 LPE 法を用いて製作した InGaN

厚膜の XRD 2-スキャン結果 



一方、図１０に製作された InGaN/InGaN 周
期構造の典型的な XRD 2-スキャン測定結
果を、図１１に STEM 像を示す。図１０から
はサテライトピークが確認され、図１１にお
いても明瞭な周期構造が確認された。 

このことから本手法が InGaN 厚膜や
InGaN/InGaN 周期構造の製作に対しても有効
であることが証明された。 

 
図８ 疑似 LPE 法を用いて製作した InGaN

厚膜の TEM 像 

 
図９ 疑似 LPE 法を用いて製作した InGaN

厚膜の AES 測定結果 
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図１０  疑似 LPE 法を用いて製作した
InGaN/InGaN 周期構造の XRD 2-スキャン
結果 

 
図１１  疑似 LPE 法を用いて製作した
InGaN/InGaN 周期構造の STEM 像 

 

(4) InN:Mg 成長への展開 

 InGaN 成長における Ga の取り込み優先性
は InN:Mg における Mg の取り込みにも適用
可能であった。図１２には InN:Mg を InGaN

厚膜の成長手法で MRGP と DEP を３サイク
ル繰り返した後、周期構造の成長手法で
MRGP と DEP を３サイクル繰り返したサン
プルの TEM 像を示している。厚膜成長型手
法で成長を行うと MRGP-DEP プロセス間の
界面は確認されなかったが、周期構造成長型
手法で成長を行うと MRGP-DEP プロセス間
の界面が確認された。AES 測定の結果、厚膜
成長型手法では均一に Mg が取り込まれてい
るのに対し、周期構造成長型手法では界面に
Mg が優先的に取り込まれていることが確認
された。これらの両手法でそれぞれサンプル
を製作しサーモパワー測定を行ったところ、
Mg が均一に取り込まれた厚膜成長型手法で
製作したサンプルでは p 型伝導特性が得られ
たが、Mg が不均一に取り込まれた周期構造
型手法で製作したサンプルでは n 型伝導特性
が現れた（図１３参照）。このことから、厚
膜成長型手法を用いて InN:Mg 成長を行うこ
とにより p 型 InN 系材料を製作することに対
して有効な手法であることが証明された。 

 
図１２ InGaN 厚膜の成長手法で MRGP と
DEP を３サイクル繰り返した後に周期構造
の成長手法で MRGP と DEP を３サイクル繰
り返した InN:Mg の TEM 像 

 
図１３ InGaN 厚膜の成長手法で製作した
InN:Mg と周期構造の成長手法で製作した
InN:Mg のサーモパワー測定結果 

 

(4) 今後の展望 

本研究を通して、疑似 LPE 法を用いること
により InN 系混晶の MBE 成長技術を発展さ
せると共に、量子効果が発現されるデバイス
基本構造となる高品質ヘテロ接合構造およ
び周期構造を簡便且つ再現性よく成長する



技術を確立することができた。以上の結果は、
疑似 LPE 法を用いた新しいデバイス構造製
作の可能性を大いに示すものである。 

InGaN:Mg の成長技術の確立および今後の
更なる結晶成長技術の高度化が進めば、あら
ゆる In組成域における InN系混晶半導体を用
いたデバイス実現が期待できる。 
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