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研究成果の概要（和文）： 

温度勾配法により InxGa1-xSb および InxGa1-xAs 結晶を育成した。その場観察法および熱パルス
法により界面形状、成長速度、組成変化を測定した。5.5 テスラの静磁場印加により浮力対流
を抑制した結果、InxGa1-xSb結晶成長において In組成変動を 0.5at%程度と極めて低く抑えるこ
とに成功した。また、InxGa1-xSb バルク成長において成長速度および In 濃度は明らかな面方位
依存性を有することが明らかになった。 
 
研究成果の概要（英文）： 
InxGa1-xSb and InxGa1-xAs crystals were grown by a temperature gradient method. The 

morphological change of the growth interfaces, the growth rates, and the compositional 
distributions were measured by an in-situ observation method and a heat pulse method. 
Since an applied static magnetic field of 5.5 Tesla suppressed buoyancy convection in 
InGaSb melt, the indium composition of the grown InxGa1-xSb crystal was almost constant 
within fluctuation of 0.5 at%. In addition, it was found that growth rate and composition 
in the grown crystal showed an obvious crystal orientation dependence of InxGa1-xSb bulk 
crystal growth. 
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１．研究開始当初の背景 
多元系半導体の特色は、構成元素の組成比

を変えることにより禁制帯幅や格子定数を
制御できることにある。任意の格子定数を有
する均一組成で良質な混晶半導体バルク単
結晶を成長させ得れば、これを基板とするこ

とで良質な薄膜の成長を期待できる。このよ
うなバルク結晶としての育成方法としてト
ラベリングヒーター法や飽和溶融帯移動法
など溶液成長が知られている。この方法はブ
リッジマン法などの融液成長に比べはるか
に低温でバルク結晶が育成でき、溶媒による
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原料中の不純物のゲッタリングが行われる
ために、結晶の高純度化が図れる。 
しかし、溶液成長でも地上で均一組成の良質
な多元系半導体単結晶を成長させることは
難しい。これは、(1) 偏析効果により結晶化
に伴い結晶と溶液の組成が変化する、(2) 液
相線と固相線の乖離が大きいために成長界
面近傍の溶液が組成的過冷却状態になる結
果、界面が不安定化して多結晶化やインクル
ージョンが発生する、 (3) 地上では密度差
対流により溶液の濃度分布と温度分布に揺
らぎが生じて結晶欠陥が導入される、ことに
よる。しかし、成長速度の面方位依存性は金
属の凝固と同様に無視できるとされてきた。 
児玉らは宇宙実験で GaAs(100)、(111)A、
(111)B 基板上に AlGaAs を溶液成長させた
が、基板面方位による成長速度の相違は明ら
かにできなかった。一方、早川らは宇宙実験
で In-Ga-Sb 溶液への GaSb 結晶溶解と GaSb 
結晶上への InxGa1-xSb 結晶成長の面方位依存
性を調べた結果、(111)Sb 面は(111)Ga 面よ
りも溶解しやすく、結晶成長しにくいことが
示唆された。そして地上実験でも(111)A と
(111)B 面上の成長では In 濃度プロファイ
ルが異なることを示した。さらに稲富らは、
強磁場での GaP/GaP の LPE 成長では成長速
度や表面形態の安定性に基板面方位依存性
が無視できないこと、また、GaxAs1-xP/GaP 成
長では基板面方位により表面形態や組成の
変化に大きな違いがあることをその場観察
により示した。このように種結晶の面方位が
成長速度や成長層組成へ及ぼす影響は未だ
矛盾無く説明されていないのが現状である。 
 
２．研究の目的 
宇宙実験および地上でのその場観察実験

結果により、対流が抑制された状態では化合
物半導体の溶液成長において成長速度や液
相の濃度分布が基板結晶の面方位依存性を
有する可能性があることが示唆された。本研
究では、実用上意義深い InxGa1-xSb および
InxGa1-xAsのバルク結晶を、強い静磁場の印
加により対流を抑制した溶液成長法により
育成する。その際、成長初期条件として成長
カイネティクスに差異を与えるために種結
晶の面方位を変え、熱パルス法と光学的その
場観察法の併用により結晶成長過程を可視
化し、成長後の結晶を評価する。以上の実験
結果をもとに数値計算を行い、多元系半導体
の溶液成長における結晶面方位依存性の解
明を行う。 
 
３．研究の方法 
強磁場印加により対流を抑制した状態で、

温度勾配法により InxGa1-xSb、InxGa1-xAs 
結晶を育成した。異なる面方位の種結晶を用
い、成長初期の界面形状及び成長結晶中の組

成を赤外線その場観察装置により、以降の界
面位置と組成の同時測定には熱パルス法に
より求めることで、成長速度と組成分布に及
ぼす成長カイネティクスの影響を定量化し
た。また、磁場の強さを変えて浮力対流の効
果と結晶面方位の相乗効果を検証した。 
 
４．研究成果 
(1) 印加磁束密度６テスラにて、最高加熱温
度 950℃以上、温度勾配 6～20K/cm の試料加
熱条件を少なくとも 80 時間維持できる強磁
場結晶育成装置を製作した。 
 
(2) 上記結晶育成装置を用いて温度勾配法
によりInxGa1-xAsおよびInxGa1-xSb結晶を育成
し（図１）、熱パルス法により周期的な成長
縞を導入することで成長速度と組成変化、
EPMA による組成分布解析から縞近傍での局
所的な温度勾配を測定した。試料は(基板結
晶)/(溶材)/(原料)のサンドイッチ構造で、
筒状坩堝に入れた後，石英ガラス製アンプル
に真空封止した。InxGa1-xAs結晶成長において
加熱初期段階の成長界面の可視化に成功し
た。成長縞測定（図２）とその場観察の結果、
メルトバック過程における界面形状の変化
と溶解量を求めることが出来、当初の予想以
上にメルトバック量が多いことが分かった。
X線透過法による InGaSb結晶の溶解過程のそ
の場観察実験でも同様の結果が得られた。こ
れらの測定結果を解析した結果、地上では溶
質同士の密度差により浮力対流が発生し、原
料結晶側と基板結晶側で溶解量が大きく異
なることを明らかにした。 
 
(3) InxGa1-xSb融液(x=0～1)の蒸発速度、粘性、
また石英、BN、カーボン等の坩堝材料への濡
れ性の温度依存性を融点から 1100℃の間で
測定した。その結果をもとに、数値流体力学
ソフトウェアを用いて磁場下での対流の抑
制効果を計算した。その結果、5.5 テスラの
静磁場を印加した場合での InGaSb 融液中の
最大流速は磁場無しでの条件での値に比べ
て強く抑制されることを明らかにした。そし
て、EPMAによる成長結晶中の組成分析の結果、
5.5テスラの静磁場印加により In組成変動を
0.5at%程度と極めて低く抑えることに成功
した（図３）。また、5.5テスラ印加の場合は
印加磁場無しの条件に比べて、In 組成が高く
なること、原料結晶の溶解量が少ないこと、
が明らかになった。これらの解析結果は、上
記の数値計算による予想を支持する。 
 
(4) 同一成長温度条件で基板結晶の面方位
を変えた場合、成長速度および In 濃度は共
に(100)、(111)B、(110)、(111)A の面方位の
順で高くなる傾向にあることが明らかにな
った。また、マクロな成長界面形状も基板面



 

 

方位によって異なることが明らかになった。
これらの結果は、成長初期は物質の取り込み
は界面カイネティクの影響を受けるものの、
成長時間の経過と共に液相中の物質輸送が
支配的になっていくという当初の予想に反
した結果であり、成長カイネティクスの新た
なモデルを構築する必要があるだろう。 
 

 
図１ 試料の概略： (a) サンプルの構造、 
(b) 温度分布、(c) アンプルの外観、 (d) 試
料結晶。 
 

 
図２ 温度勾配法により育成した InxGa1-xSb
結晶の例。ドープした Te の偏析による周期
的な成長縞が見られる。 
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図３  印加磁場 5.5 テスラで育成した
InxGa1-xSb結晶中の In濃度プロファイル 
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