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研究成果の概要（和文）：InAsN、InGaAsN、InGaPN、InPN など In をその１成分として含
む III-V-N 型混晶半導体による薄膜ないし量子ドット構造を MOVPE 法を用いて作製し、結晶
成長特性を N 濃度との関係において明らかにするとともに、N 添加に伴うバンドギャップの縮
小効果および発光特性など特徴的な物性を明らかにした。とくに InAsN 量子ドットにおいて、
波長 1.2m の室温フォトルミネッセンス発光を実現した。本研究により、III-V-N 型混晶半導
体の物性応用に新規な可能性を示すことができた。 

 

研究成果の概要（英文）： In-containing III-V-N type alloy semiconductors, such as InAsN, 

InGaAsN, InGaPN and InPN, have been grown by MOVPE in the form of thin films or 

quantum dots. The growth characteristics and material properties, such as bandgap 

reduction and luminescence, have been clarified in relation with the N incorporation. In 

particular, room-temperature photoluminescence of 1.2 m wavelength has been realized 

with the InAsN quantum dots. A novel potential of III-V-N type alloy semiconductors for 

useful applications has been demonstrated with this study.   
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１．研究開始当初の背景 

 III-V-N 型の混晶半導体は、通常の III-V 化
合物が一般に N に対して強い非混和性を示
すことから、平衡状態からの結晶成長が不可
能である。しかしながら、研究代表者らの先

行研究において、MOVPE 法ないし MBE 法
における非平衡成長過程を用いて、GaAsN、
GaPN および InAsN において N 濃度が数%

に達する混晶が得られるに至り、さらに N 添
加によるバンドギャップの縮小効果や特徴
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的な発光物性などが明らかにされつつあっ
た。これらのうち InAsN においては、N 添
加に伴うキャリア濃度の増大がバンドフィ
リング効果により、バンドギャップ縮小効果
の発現を阻害すること、さらにバンドフィリ
ング効果は、量子井戸ないし量子ドットなど
の低次元系において効果的に抑制されるこ
とが明らかにされていた。 

 一方、In を含む狭バンドギャップ系の
III-V-N 型混晶は、赤外波長域において高い
ポテンシャル障壁による高効率の量子閉じ
込めを実現できる点で有利であり、GaAs に
近い組成の InGaAsN が通信波長帯のレーザ
ー材料として内外の研究機関で研究が活発
化していた。しかし InAs または InP に近い
組成域における III-V-N 型混晶の研究例はご
く尐数であり、さらにこれらの混晶にもとづ
く量子ドットに関する研究例はみられなか
った。 

 

２．研究の目的 

本研究は、InAsN、InGaAsN、InPN など
In をその１成分として含む III-V-N 型混晶半
導体を用いて、量子細線および量子ドットな
どの量子ナノ構造を、位置制御性保持しつつ
作製する方法を確立し、その大きな量子閉じ
込め効果など特徴的な物性を利用した量子
ドットレーザーや単一電子トランジスタな
どへの応用の基礎となる物性を明らかにす
ることを目的とした。本研究により、III-V-N

型混晶半導体の物性応用に新規な可能性を
拓くことを意図した。 

 

３．研究の方法 

(1) MOVPE（有機金属気相成長）法を用いて、
GaAs, InP, Ge などの基板上へ、広い組成範
囲で InAsN, InPN, InGaAsN による量子ド
ットなど量子ナノ構造を形成する結晶成長
条件を確立する。適宜、基板結晶の微細加工
を併用する。 

 

(2) MBE（分子線エピタキシー）法を用いて、
GaAs, InP, Ge などの基板上へ、広い組成範
囲で InAsN, InGaAsN による量子ドットな
ど量子ナノ構造を形成する結晶成長条件を
確立する。適宜、微傾斜方位を有する基板結
晶を用いる。 

 

(3) MOVPE 法ないし MBE 法により得られ
た薄膜および量子ナノ構造の物性を、下記に
より構造的、光学的に多方面から評価する。
①微構造評価：AFM による量子ドットのサ
イズおよび密度評価、TEM による微構造評
価、欠陥評価、②組成分析評価：EDX による
量子ドットの組成分析、③顕微分光評価：顕
微 PL 分光による単一ドットの発光特性評価、
CL 評価、④時間分解 PL 分光：キャリアダ

イナミクスの評価、⑤電気伝導評価、⑥ラ
マン散乱: 局在フォノンモードのキャリアダ
イナミクスへの影響の評価。 

 

４．研究成果 

(1) MOVPE成長によりInAsN/GaAs多重量子

井戸(MQW)構造を作製し、光学特性において

吸収端および発光波長が低エネルギー化する

ことを示し（図１）、バルク成長試料に特徴的

なバンドフィリング効果が量子構造において

効果的に抑制できることを明らかにした。同

時にInAsN混晶においても、III-V-N型混晶一

般に特徴的なN添加によるバンドギャップの

縮小効果が存在することが明らかとなった。 

[論文①] 
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         図１ 

 

(2) MOVPE成長を利用し自己形成機構にも

とづくInAsN量子ドットを作製し、成長温度

、N/V比、原料供給量依存性の詳細を明らか

にした。成長温度400℃において、ドット高さ

1-10 nm、ドット径18-41nm、ドット密度4-9

×1010cm-2を得た（図２）。室温フォトルミネ

ッセンス発光1.2mの特性を得た（図３）。 

[論文⑤⑥] 
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          図２ 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

          図3 

 

(3) InAs および GaAs 上 InAsN 混晶の
MOVPE 成長において、成長温度、DMHy/V

比および As/In 比を変化させた詳細な実験を
行い、N 濃度 2.54％でかつ極めて狭 X 線回折
半値幅の高品質薄膜を実現した。 

 

(4) MOVPE および RF-MBE 成長 InAsN 薄
膜のN 濃度とフォトルミネッセンス(PL)発光
波長との関係を詳細に解析し、発光波長が
III-V-N 型混晶に特徴的な N 添加に伴うバン
ドギャップ縮小効果とキャリア濃度増大に起
因するバンドフィリング効果の、複合効果に
よって決定していることを明らかにした。 

 

(5) InAsN および GaAsN 混晶の MOVPE 成
長において、キャリアガスとして H2に代えて
N2 ないしこれらの混合ガスを用いることに
より、N 濃度および結晶品質の向上を実現で
きることを明らかにした。 

 

(6) InGaAs バルク混晶基板上の InGaAsN 薄
膜の MOVPE 成長において、格子不整合の低
減にもとづき「組成引き込み効果」が発現す
ることを見出すとともに、きわめて低欠陥の
混晶薄膜が得られることを明らかにした。[論
文②] 

 

(7) MOVPE成長 InGaAsN薄膜の発光効率が、
光照射によって著しく向上することを見出し
た。またその原因が結晶欠陥の低減に伴うも
のであることをラマン分光解析により明らか
にした。 

 

(8) MOVPE 成長 InGaAsN/GaAs T 型量子細
線のフォトルミネッセンス発光特性評価によ
り、量子閉じ込め効果にもとづく高輝度発光
を確認した。 

 

(9) Ge 基板上の InGaAsN 成長において、500

～550℃の成長温度範囲で、In 濃度 11.5%、

N 濃度 5.2%までの混晶組成制御を確立し、In

濃度 11.5%、N 濃度 3.6%において Ge 基板と
の格子整合薄膜を実現した。一般にドメイン
成長が確認され、成長温度の上昇および格子
整合度の増加とともにドメインサイズが増大
することを明らかにした。 

 

(10) GaP 上の MOVPE 成長 InGaPN 薄膜の
光学特性が、成長後の熱処理によって改善さ
れることを明らかにした。[論文③④] また、
GaAs 基板上 InGaPN 薄膜の高輝度フォトル
ミネッセンス発光を確認した。 

 

(11) InP 基板上の InPN 薄膜 MOVPE 成長に
おいて、In 原料のトリメチルインジウム
(TMIn)と N 原料のジメチルヒドラジン
(DMHy)の間で生じる付加反応を回避するた
めに原料分離供給法を用いることの有効性を
実証した。[論文⑩] 

 

(12) 分離供給法を用いた InP 基板上の InPN

薄膜 MOVPE 成長において、500℃以下の成
長温度において 2 次元成長が出現することを
明らかにするとともに、成長温度 460℃にお
いてN濃度0.18％までの極めて平坦性に優れ
た混晶薄膜を実現した。成長層は成長の 2 次
元/3 次元を問わず InP 基板に対してコヒーレ
ントに歪んでいることを確認した。 

 

(13) GaAs 基板上の MBE 成長立方晶 InN の
結晶微構造を結晶成長条件との関係において
明らかにした。[論文⑨] 
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