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研究成果の概要（和文）：本研究は、THVPE(Tri-halide vapor phase epitaxy)と言うGaCl3およびInCl3を原料
分子に用いる新しい成長法をInGaNに初めての応用した研究である。最初に、初期基板結晶の面極性依存性を調
べ、GaN (000-1)面のみに成長することを初めて明らかにした。続いて、(000-1)GaN基板を用いて、Ⅲ族原料濃
度と成長速度および成長組成の関係を明らかにした。その結果、成長速度が最高15.6ミクロン／時と言う非常に
大きな成長速度を得ることができた。
本研究により従来の成長方法では不可能であった10ミクロン以上の厚膜InGaNエピタキシャル膜の成長に成功し
た。

研究成果の概要（英文）：This is the first study to report InGaN growth by tri-halide vapor phase 
epitaxy (THVPE) using InCl3 and GaCl3. The influence of the surface orientation of the initial 
substrate on InGaN THVPE growth was investigated using freestanding GaN (0001) and (000-1). Only a 
N-polar InGaN epitaxial layer was obtained because of the instability of GaCl3 adsorption on the the
 Ga-polar surface. We employed the first principle calculation for the adsorption process of GaCl3 
on the surface. In addition, we investigated the influence of the group III input pressure on the 
growth rate and solid composition grown on a (000-1) GaN substrate. The growth rate increased 
linearly with group III concentration and a maximum growth rate of 15.6 micro/h was achieved at a 
input partial pressure of the group III precursors, GaCl3 and InCl3. 
As a result of this research, by using THVPE, we succeeded in growing thick InGaN layer of 10 
microns or more, which was impossible to grow by previous growth method.

研究分野：結晶成長
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１．研究開始当初の背景 

InxGa1-xN 窒化物三元混晶は、組成を制御
することによりバンド端エネルギーを光の
波長として365から1700nmまで変化させる
事ができる。つまり、この材料は紫外から赤
外までの太陽光の全域の光の発光および吸
収が可能な高機能材料である事を示してい
る。一方、この材料は In 組成 20%以上の高
品質結晶の成長が難しく、高 In 組成の
InGaN 三元混晶の成長に成功した例は無い
状態であった。 

一般に結晶成長に用いられる MOCVD（有
機金属気相成長法）では、高 In 組成領域で
の結晶品質は、①混晶を構成する InN の結合
エネルギーが非常に小さいこと、②混晶を構
成する InN と GaN の格子定数差が大きく、
混合のエンタルピーが大きく In 組成 20%以
上の領域で組成不安定領域が存在するなど
の理由から、高品質結晶の成長が困難であっ
た。 

 

２．研究の目的 

InxGa1-xN 窒化物三元混晶は、組成(x, 混晶
中の InN 組成）を制御することにより結晶の
バンド端エネルギーを光の波長として紫外
領域の３６５から赤外領域の１７００ｎｍ
まで変化させる事ができる優れた潜在能力
を有する材料であるが、残念なことに現状で
は InN 組成が２０％以上の高品質結晶が得
られていない。 

本研究では、新しい原料分子を用いた新し
い成長法により世界的にも実現していない
全組成領域での厚膜・高品質な InGaN 結晶
の創製を目的とする。本研究の実現により、
内部量子効率１００％近い高効率発光素子
および６０％以上の高変換太陽電池など、低
炭素社会構築のキーデバイスの誕生が期待
できる。 

 

３．研究の方法 

本申請研究の遂行上必要な成長装置は、
H23 年度に構築した 2 インチ対応の THVPE

成長装置を一部改良して用いる。本研究では、
大きく分けて理論的な解析と成長実験の２
方向から研究を進める。 

具体的には、①熱力学解析により各種成長
条件と成長速度および成長組成の関係を明
らかにする。さらに、第一原理計算を用いて
結晶最表面の原子配置と生成の自由エネル
ギー変化の関係を明らかにして最適な初期
基板結晶およびその面方位を探索する。同時
に、成長実験を進め、②In 組成 30%の InGaN

成長と物性評価、③ In 組成 30%以上の
InGaN 成長と物性評価、④InGaN の温度依
存性、特に、成長速度、成長組成および物性
評価、⑤高品質・厚膜 InGaN の成長、全組
成領域での 5m/hr 以上の成長速度を目指す。 

本研究を推進する研究体制を下記に示す。 

〇農工大・教授 纐纈 明伯：  

研究総括、成長シミュレーション 

〇農工大・准教授 村上 尚：  

熱力学解析、成長装置の改造および成長実

験 

〇研究協力体制 

PD, 博士学生および修士学生 

 
４．研究成果 
（１） 反応解析・成長条件の探索 
 GaCl3および InCl3をⅢ族原料として用いる
THVPE(Tri-Halide Vapor Phase Epitaxy)成
長法による InGaN三元混晶成長の熱力学解析
システムを構築した。本システムは、GaCl3

および InCl3 原料分子の生成領域、および
InGaN 析出領域の２つの熱力学解析システム
からなり、完全な原料分子の生成条件の探索
および InGaN三元混晶の成長条件の探索が可
能になっている。 
 
（２） InGaN THVPE 装置の改良 
 平成２６年度、熱力学解析結果を参考に原
料部反応の完全化を図った。具体的には、こ
れまで反応炉外に置かれていた GaCl3 生成系
を反応炉と一体化した。この処置により安定
した原料分子の生成が可能になった。 
 さらに、平成２７年度に析出部の安定のた
めに、原料部-析出部一体の電気炉の改修を
行い、成長の安定化を図った。 
 
（３） 初期基板結晶の探索 
 初期基板として GaN(0001)-C面を用いるこ
とにより、良好な InGaNエピタキシャル成長
が得られることを明らかにした。（図１参照）
さらに、第一原理計算により、+C 面上では
IIICl3原料分子の吸着過程は不安定であるが
が、-C 面上への原料分子の吸着は安定して吸
着が起こることを明らかにした。 

 

図１ GaN 基板上に 1m 以上成長した InGaN

三元混晶の SEM鳥瞰写真 

 
 図２に第一原理計算(DMol3)により計算し
た GaCl3分子が GaN 表面への吸着過程の全エ
ネルギー変化を示す。結晶表面と GaCl3 分子



の距離の減少に伴い、-C面上へは全エネルギ
ーが減少し、約 2Å近くでエネルギーが最小
となり安定な吸着が完成する。一方、+C 面上
では、吸着分子の接近とともに全エネルギー
が増加していることから、安定した吸着が起
きないことが推測される。この第一原理計算
からも、THVPEによる成長は-C面成長が支配
的になる実験結果を良く説明している。 

 

図２ +C面上(a)および-C面上(b)へのGaCl3分子

の吸着過程の全エネルギー変化 

 

 図３に GaN +C 面上および-C 面上の InGaN
三元混晶エピタキシャル層の X-Ray分析結果
を示す。図から明らかなように、+C面上では
C 方向以外の成長が観測されるのに対して、
-C面上のエピタキシャル層は C方向成長のみ
で高品位な結晶が成長していることがわか
る。 

 

図３ GaN +C面上および-C面上への InGaNエピ層

の X-Ray回折 

 
（４） InGaN 三元混晶の高速成長 
 成長条件と InGaN三元混晶の成長速度の関
係を詳細に調べ、成長速度は原料濃度に比例
して増加すること、成長は原料供給律速領域
に位置することを明らかにした。図４に原料
濃度と InGaN 混晶の成長速度の関係を示す。
図から、THVPE 法により、従来困難であった
１m/hr 以上の成長速度が得られ、さらに１
５m/hr と言う非常に高速な InGaN 成長が得
られることが明らかになった。 

 本研究の主な研究目的である InGaN 厚膜
成長に THVPE 成長法が非常に有効であるこ
とを示した。 

 

図４ Ⅲ族原料濃度と成長速度の関係 

 
 
（５） 高品質厚膜 InGaN成長 
 InGaN 三元混晶の厚膜成長を目的に、成長
条件と成長組成および成長速度の関係を明
らかにした。 
 図５に InCl3 原料濃度を変化させたときの、
成長温度と成長速度の関係を示す。InCl3 濃
度の増加とともに、In成長組成が増加すると
ともに、成長温度の低下とともに In 成長組
成が増加することが明らかになった。 

 

図５成長温度と成長組成の関係 

  

厚膜成長のために、GaN -C面上への長時間
成長を行った。図６に成長断面の SEM像を示
す。(a), (b), (c)サンプルは、各々１時間、
３時間、６時間の成長後の断面を示している。
なお、一般に基板結晶表面は研磨時のスクラ
ッチなどが存在するため、InGaN 成長前に、
GaN 成長を成長することにより基板結晶から
の悪影響を排除した。図６から明らかなよう
に、成長量は成長時間に比例し、６時間では
１０m 以上の厚膜成長に成功した。 



 

図６ InGaN厚膜成長後の断面 SEM像 

 

 以上のように、本研究では、申請時の目的
をほぼ達成し、①新しい結晶成長法である
THVPE の有用性を明らかにした、②成長条件
と In 組成および成長速度との関係を明らか
にした、③熱力学解析および第一原理計算と
実験結果は良い一致が見られることを明ら
かにした、④１０m と言う従来見られなかっ
た InGaN 厚膜成長に成功した。 
 さらに、一般に成長に用いられる+C面方向
でなく-C 面方向成長が得られる点が明らか
になった点は特筆に値する。何故ならば、現
在、種々の特性から、+C面以外への成長が強
く望まれてきている点である。本研究で明ら
かにした IIICl3原料の特異な吸着により、+C
面以外の-C 面を含む各種の面への成長の可
能性が大いに期待できる。 
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