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研究成果の概要（和文）：本研究では、Ⅲ-V半導体の中で最もエネルギーバンドギャップの小さいInSbに窒素を
導入したInSbN希薄窒化物半導体を作製するために、有機金属気相成長法を用いて、GaAs（001）基板上InSbN膜
を作製した。材料であるアンモニアの流量を変化させることにより、X線回折の2θ-ω測定において、スペクト
ルのシフトを確認し、格子定数が小さくなることを明らかにした。これらの結果等から、InSbN結晶を作製する
ことが可能であることがわかり、アンモニア流量やSb流量の制御によりナローバンドギャップ化を達成できるこ
とがわかった。これらのことから、私たちは、遠赤外線デバイスを実現することが示唆できた。

研究成果の概要（英文）：In this study, in order to fabricate an InSbN dilute nitride semiconductor 
in which nitrogen is introduced into InSb having the smallest energy band gap among III-V 
semiconductors, InSbN film on a GaAs (001) substrate was fabricated by a metal organic chemical 
vapor deposition (MOCVD). By changing the flow rate of ammonia which is a material, we confirmed the
 shift of the spectrum in the 2θ - ω measurement of X - ray diffraction and clarified that the 
lattice constant becomes small. We found that it is possible to fabricate InSbN crystals and it was 
found that the narrow band gap can be achieved by controlling the flow rate of ammonia. From these 
results, we could suggest that far infrared devices are realized.

研究分野：結晶工学

キーワード： ナローバンドギャップ　希薄窒化物半導体
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１．研究開始当初の背景 

波長 3-15μmの中赤外線から遠赤外線波長
領域は、安全で省エネルギー・安価・長寿命・
高効率・小型遠赤外光源が実現すれば、各種
物質の吸収領域であるためガス検知、医療
（腫瘍の早期発見・治療等）、環境汚染物質
除去、化学産業、自動車産業、災害時の人命
救助、栽培等、様々な分野での応用が大変期
待される。しかし、その領域における波長選
択可能・小型・高出力の発光光源が現在存在
せず、開発が必要であると考えられる。 

Ⅲ-Ⅴ族半導体材料では、N 添加したもの
の特徴として下記の事項が報告されている。
N の電気陰性度が他の元素に比べて大きい
ことに起因して、N を少量添加することでバ
ンドギャップが減少するなど、従来のⅢ-Ⅴ族
混晶半導体とは大きく異なる物性を持って
いることがわかっている。GaInNAs のバン
ドラインナップの計算によると、窒素を添加
することで、格子定数を小さくし、バンドギ
ャップを小さくするとともに、伝導体、価電
子帯のエネルギーレベルがともに下がり、ヘ
テロ接合における伝導体のバンド不連続が
極めて大きくなると見積もられるという報
告がされている。そうすることで、GaInNAs 

の場合、GaInAs に N を添加することで
GaAs の格子定数に格子整合させることが
可能になる。しかし、InSbN 結晶のバンド構
造は未だ報告例は少なく、バンド構造等の詳
細は明らかになっていない。 

 

２．研究の目的 

本研究ではⅢ-Ⅴ族半導体結晶の中で一番
エネルギーバンドギャップが小さい InSb に
新たに窒素を導入し InSbN 結晶を作製する
ことで、更なる低エネルギー化を行い InSb

発光層では発光不可能な 5-15μmの発光を行
うことを目的とする。さらに、InSbN 結晶は
バンド構造等の報告例はなく、結晶構造が明
らかになっていない。本研究では構造設計を
考える上でも、希薄窒化物半導体 InSbN 結
晶のバンド構造等の解明を第一原理計算に
より解析を行い、実験との相関性を明らかに
することも目的とする。 

 

３．研究の方法 

 有 機 金 属 気 相 成 長 （ metal organic 

chemical vapor deposition : MOCVD）法を
用いて、InSbN の作製を行った。材料には、
trimethylindium-di-I-propylamineadduct 

(TMIn-adduct) 、 trimethyl antimony 

(TMSb)、ammonia (NH3) を使用した。試料
は、SI-GaAs(001) JUST 基板上に成長した。 
 まず、結晶成長前の工程として GaAs 基板
の基板温度上昇時に H2、N2、TMSb(Sb)を
各々用いたフローを 10 分間行い、表面状態
にどのような影響を与えるのかを調査した。 

 その後、TMIn と TMSb 同時供給により
InSb 薄膜を形成して、NH3流量や TMSb 流
量の制御を行い、InSb、InSbN、InN 薄膜を

形成した。各薄膜の特性評価を行った。 
 
４．研究成果 
 図 1 は、結晶成長前の GaAs 基板表面(a)

とGaAs基板を600℃で10分間H2フロー(b)、
N2 フロー(c)、Sb フロー(d)した後のノマルス
キー型微分干渉顕微鏡で観察した GaAs 基板
表面写真を示す。H2フローと N2フローでは
ほとんど差がなく、Sb フローでは表面に凹凸
が多数確認された。 

  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2 は、AFM 測定により観測した(a)GaAs

基板、(b)H2 フロー、(c)N2 フロー、(d)Sb フ
ロー後の表面像を示す。走査範囲は、
500nm×500nm で行った。AFM 像より、H2

を用いた場合に RMS(自乗平均粗さ)が一番
小さいことがわかり、Sb フローでは、RMS

値が 2 倍程悪化したことが観測された。さら
に、走査範囲 20 m×20 m で測定した Sb を用
いた表面の RMS については、大きな凹凸が
見られた。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

次に、各々のフロー条件上に H2、N2、Sb

フローによる InSb 薄膜の成長を行った。図 3

は、各フロー条件における AFM で観察され

図 2、AFM で観察した表面像 
(a)GaAs 基板、(b)H2フロー、(c)N2フロー、 

(d)Sb フロー 

図 1、ノマルスキー型微分干渉顕微鏡観察写真 
(a)GaAs 基板、(b)H2フロー、(c)N2フロー、 

(d)Sb フロー 



た InSb 薄膜表面像を示す。図 3 より、H2と
N2 フローを行った表面にはほとんど凹凸が
確認できないのに対し、Sb フローで成長した
InSb 表面には明らかな凹凸が確認された。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

  

図 4 は、Sb 脱離で成長を行った GaAs 基板
上 InSb 薄膜の XRD 測定の(004)2θ-ωスキャ
ンによるスペクトルを示す。図 4 より、結晶
ピークは 57.0°であり、InSb の結晶ピークの
文献値である 56.7°付近にピークが観察され
た。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

次に、InSb 薄膜に NH3を導入して InSbN 薄
膜の作製を行い、NH3 流量、TMSb 流量を変
化させて試料の各特性の評価を行った。 

 図 5 は、GaAs 基板上 InSb 及び InSbN 薄膜
の XRD 測定の(004)2θ-ω スキャンによるスペ
クトルを示す。TMIn と TMSb と同時供給し
た NH3 流量を変化させた。InSb 薄膜に NH3

を導入させた試料において、スペクトルのシ
フトが確認できた。InSbN のピークが InSb の
ピークから GaAs 側にシフトしており、窒素
が導入されていることが確認できるととも
に、格子定数が小さくなっていることが確認
できた。このことから、他の材料の希薄窒化
物半導体の文献より、結晶内に窒素が導入さ
れてボーイング効果が発生し、結晶のバンド
ギャップが狭まっていると考えられる。 

さらに、NH3 の流量依存性を行った実験に
おいて、25,100,500sccm の時では結晶ピーク
が観察されたが、NH3の流量が 2SLM 以上に
なると結晶ピークが観察されなくなること
もわかった。次に、TMIn と NH3流量と成長
温度を固定して、InN 薄膜及び TMSb 流量を
減量させて InSbN 薄膜の作製を行った。図 6

は、GaAs 基板上 InN 及び InSbN 薄膜の XRD

測定の(004)2θ-ω スキャンによるロッキング

カーブスペクトルを示す。InN のピークは、
61.9 degree であった。InSbN のピークは、5.71 

degree であった。TMSb を制御することによ
り、InSbN 薄膜の作製に成功した。 

以上の結果より、予想外にトラブルが多発
したため、多層化まで至らなかったが、InSbN

薄膜が作製可能であることが明らかとなり、
中赤外から遠赤外線発光が可能であること
が示唆できた。InSbN 薄膜による発光確認や
第一原理計算による物性解析確認も引き続
き遂行する。 
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