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研究成果の概要（和文）：III 族窒化物半導体 GaN, InN, AlN および関連混晶の高相純度立方晶

薄膜およびヘテロ構造を、有機金属気相成長法ないし分子線エピタキシー法を用いて実現し、

相純度、欠陥性状、発光特性、電気伝導特性などの基礎物性を成長条件との関連において明ら

かにした。とくに立方晶 InN および InGaN においては YSZ(001)基板の有用性を確認した。

また立方晶 GaN および AlGaN においては、Si 添加による伝導性制御を確立した。立方晶 AlN

においてはバンドギャップ値を同定した。 

 
研究成果の概要（英文）：High cubic phase purity films and their hetero-structures of 

III-nitride semiconductors including GaN, InN, AlN and related alloys have been realized 

using metalorganic vapor phase epitaxy or molecular beam epitaxy. Their basic physical 

properties such as phase purity, defect nature, luminescence and electrical conduction have 

been clarified in relation with the growth conditions. In particular, the usefulness of 

YSZ(001) substrates for cubic InN and InGaN films, conductivity control by Si doping to 

cubic GaN and AlGaN films, and the bandgap value for cubic AlN are established.   
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１．研究開始当初の背景 

 GaNおよび関連の混晶を含む III族窒化物
半導体は、安定相であるウルツ鉱型六方晶相
が、青色・白色発光ダイオードとして広く実
用に供されている他、紫外発光デバイスやハ
イパワー電子デバイス材料として研究が進
んでいる。一方、準安定相である閃亜鉛鉱型
立方晶相は、立方晶基板上のエピタキシャル

成長において実現することが知られており、
III 族窒化物半導体の可能性を拡げるものと
して、当研究グループを含むいくつかの研究
機関で研究が進められてきたが、六方晶相の
混入という結晶成長上の問題が大きな技術
的障壁として存在し、高相純度の立方晶相の
実現には至っていないことから、その純粋な
物性が十分には明らかにされていないだけ
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でなく、具体的な応用の目途は立っていなか
った。 

 ところが近年になって、六方晶にもとづく
InGaN/GaN レーザーダイオードにおいて、
通常の(0001)面上の量子井戸構造では、自発
分極およびピエゾ分極にもとづく強い内部
電界が発光効率を著しく低下させているこ
となどが認識されるに至り、内部電界の生じ
ない方位または結晶構造が注目されること
となった。立方晶 III 族窒化物もその観点か
ら見直される存在となっており、実際長時間
のエピタキシャル成長によりバルク立方晶
GaN の研究も現れるなど、研究が活発化する
機運があった。 

 

２．研究の目的 

本研究は、六方晶相の混入を高度に抑制し
た立方晶相 III 族窒化物半導体薄膜成長を実
現し、それにより立方晶 III 族窒化物半導体
薄膜およびヘテロ構造の特徴ある物性およ
び応用上有利な物性を明らかにするととも
に、その物性応用としての、発光デバイス、
電子デバイスなどの可能性を探求すること
を目的とした。本研究により、これまで専ら
六方晶相に限定されていた III 族窒化物半導
体の物性応用が、立方晶を含めたより多様な
発展につながることを期待している。 

 

３．研究の方法 

(1) MOVPE（有機金属気相成長）法を用い
て、GaAs 基板上へ、立方晶 GaN および
AlGaN 薄膜の成長を行い、バッファ層、中間
層などの挿入を含めて、高立方晶相純度薄膜
の成長条件を確立する。基板結晶の微細加工
による選択成長も検討する。 

 

(2) MBE（分子線エピタキシー）法を用いて、
YSZ 基板上へ立方晶 InN および InGaN 薄膜
の成長を行い、高立方晶相純度薄膜の成長条
件を確立する。微傾斜方位を有する基板結晶
上の成長も検討する。 

 
(3) MBE（分子線エピタキシー）法を用いて、
MgO 基板上へ立方晶 GaN、AlN および
AlGaN 薄膜の成長を行い、高立方晶相純度薄
膜の成長条件を確立する。 

 
(4) MOVPE 法ないし MBE 法により得られ
た立方晶窒化物薄膜の物性を、下記により構
造的、光学的に多角的に評価する。①立方晶
相純度評価：X 線回折逆格子空間マッピング
の測定および解析に基づいて、立方晶相純度
を評価する。②結晶微構造評価：透過型電子
顕微鏡(TEM)観察により構造的欠陥の性状
を成長条件との関連において明らかにする。 

③光学的測定：フォトルミネッセンス、光透
過などの方法により、立方晶薄膜のバンドギ
ャップエネルギーを確定する。また固有の欠
陥準位を明らかにする。④電気特性評価：ホ
ール測定に基づいて、キャリア濃度、キャリ
ア移動度を、立方晶相純度、その他の構造欠
陥密度との関連において明らかにする。 

 
４．研究成果 
(1) GaAs(001)基板表面[110]方向に沿って形
成したマスクパターン上に MOVPE 選択成
長によりストライプ形状の立方晶 GaN が成
長する過程を、原料種の気相および固相表面
拡散を考慮して数値解析した。マスク開口比
が 0.5 以下の場合には、固相表面拡散が立方
晶 GaN ストライプの断面形状および成長速
度に大きく影響する。実験結果との比較から
典型的な表面拡散長は 0.8m 程度であった。
また表面拡散長が小さい場合には、成長表面
の平坦性が低下して、六方晶の混入を誘発し
やすいことも確かめられた。本結果は、選択
成長による高相純度立方晶 GaN の成長条件
の最適化に有用な指針となる。[論文(7)] 

 

(2) MOVPE 法による GaAs(001)基板上の立
方晶 GaN 薄膜成長において、AlGaAs 中間
層を挿入することにより GaAs 基板表面の熱
損傷を抑制し、立方晶薄膜の相純度を改善で
きることを明らかにした。具体的には、GaAs

上に Al 濃度 11％の AlGaAs 層を 700℃で
400nm 積層した後に、600℃で GaN バッフ
ァ層、925℃で GaN 層をエピタキシャル成長
させることにより、立方晶相純度 95.2 %を実
現した。表面平坦性も改善された。[学会発表
(21)(22)(24)] 

 

(3) MBE 法による YSZ 基板上の立方晶 InN

および InGaN 薄膜成長において、相純度が
In リッチ成長表面において向上することを
見出し、450℃成長 InN において相純度 95％
を実現した。InGaN においては、InN に対
して Ga 濃度を増加させるとともに相純度の
顕著な低下がみられ、450℃成長の Ga 濃度
13％の InGaN において、相純度は 13％であ
った。相純度の低下は、表面吸着 Ga 原子が、
Ga および In の表面マイグレーションを低下
させるためであると解釈される。[論文(4)、
学会発表(15)(17)(20)] 

 

(4) MBE 法による MgO(001)基板上の Si ド
ープ立方晶GaNおよびAlGaN薄膜成長にお
いて、適度なドープ濃度の範囲内では Si ドー
プが相純度および結晶性に影響を与えるこ
とはないことを確認した。過剰な Si ドープは
積層欠陥を生成し、六方晶相混入の原因とな
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ることを明らかにした。立方晶 GaN 薄膜に
おいては、電子濃度 2.8×1020cm-3、AlGaN

薄膜においては、電子濃度 1.1×1020cm-3 ま
での n 型電気伝導性を確認した。最大電子移
動度は、立方晶 GaN 薄膜においては、
27cm2/Vs、AlGaN（Al 濃度 5%）薄膜におい
ては、14cm2/Vs であった。移動度低下の主
原因は積層欠陥による電子散乱と考えられ
る。[論文(6)、学会発表(16)(18)(19)(23)] 

 

(5) GaAs(001)基板上に AlGaAs 中間層を介
して成長した立方晶 GaN 層における欠陥構
造を透過型電子顕微鏡により詳細に観察し
た。Al 濃度 20％、厚さ 300nm の AlGaAs

の挿入により、960℃での GaN 成長において
も、GaAs 基板表面の熱損傷はほとんど発生
せず、界面にボイドを生じないことが確認で
きた。欠陥構造には異方性があり、[110]方向
では積層欠陥に起因するピラミッド型のグ
レイン性状を示すのに対し、[1-10]方向では
良好な立方晶構造を示す。本結果より、六方
晶の混入が積層欠陥を介して生じることが
微視的にも明らかにされた。[論文(3)] 

 

(6) MBE 法による YSZ 基板上の立方晶 InN

薄膜成長において、YSZ(001)基板の異なる微

傾斜方位および微傾斜角による六方晶 InN

の混入形態を明らかにした。 [100]方向へ２

º 傾斜した基板上では、立方晶 InN の 4 個の

{111}ファセット面のうち、(111)面と(1-11)面

からの六方晶相の混入が顕著であり（図 1）、

微傾斜角度の増加に伴い、(111)面と(1-11)面

への六方晶相の混入率が増加し、他のファセ

ット面への混入率が減少する（図 2）。これら

の傾向は、基板の微傾斜角度の増加によって、

これらのファセット面上でｃ軸配向六方晶

相の形成がより幾何学的に容易であり安定

化するためであると解釈できる。[学会発表

(8)(10)(12)] 

 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
         図１ 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
    
         図２ 
 
(7) MBE 法による MgO(001)基板上の立方
晶 AlN 薄膜成長において、立方晶 GaN バッ
ファー層の表面平坦性の向上による立方晶
AlN の結晶性および表面平坦性の向上を実
現した。従来の 550℃成長立方晶 GaN バッ
ファー層に代えて、400℃成長低温バッファ
ー層および 550℃成長立方晶 GaN バッファ
ー層の 2 段階成長バッファ層上に 700℃で立
方晶 AlN 成長を行うことにより、立方晶 AlN

表面平坦性が顕著に向上した（RMS ラフネ
ス値で、低温バッファ層が無い場合の 2.3nm

から 1.6nm へ改善）。同時に電子線回折にお
いて六方晶回折が消滅し、六方晶の混入が抑
制されたことが明らかである。X 線回折逆格
子空間マッピング（図３）から見積もった
AlN 層の立方晶相純度は、低温バッファ層が
無い場合の 18%から 62%に顕著に向上した。
室温光透過測定（図４）より、立方晶 AlN の
バンドギャップエネルギーが 5.0～5.5 eV で
あることが明らかとなった。[論文(1)(2)(5)、
学会発表(1)(2)(3)(4)(5)(6)(7)(9)(11)(13) ] 
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(8) MOVPE 法による GaAs(001)基板上の立

方晶 GaN、InGaN および AlGaN 成長にお

いて、GaAs バッファ層および低温成長 GaN

バッファ層の成長条件を見直して、高相純度

立方晶相成長条件の最適化を進めた。InGaN

成長においては、キャリアガスを水素に代え

て窒素を採用することにより、In の取り込み

効率が向上することを確認した。AlGaN 成長

においては、水素キャリアにより、Al 濃度

20%までの立方晶相成長に成功した。 
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