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研究成果の概要（和文）：その場放射光X線回折により、Au触媒InGaAsナノワイヤ（NW）成長におけるIn/Ga供給比の影
響を検討した。その結果、In/Ga供給比が大きいほど、NWが下地の二次元層に埋没してしまうことがわかった。この問
題を克服するため、成長温度を低くすることで、NWの成長を促進させ、二次元層への埋没を抑制することに成功した。
InGaAs-NWのIn組成を調べたところ、In/Gaの供給比よりもIn組成は低くなることがわかった。この原因として、InはGa
よりも結晶に取り込まれにくく、Au触媒中に残留しやすい可能性が示唆された。

研究成果の概要（英文）：Influence of indium supply on growth dynamics of Au-catalysed InGaAs nanowires 
was studied by in situ X-ray diffraction. We found that supplying indium along with gallium results in an 
interruption of nanowire growth, and that the nanowires are gradually buried in the layer part of InGaAs. 
Low temperature growth is effective to avoid this interruption and maintain the nanowire growth. 
Moreover, we found that the indium composition in nanowires was lower than the supplying ratio.

研究分野：半導体結晶成長、放射光利用研究
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通）    

１．研究開始当初の背景 
半導体ナノワイヤ（NW）は特徴的な一次元

微細構造を有しており、将来の光・電子デバ
イスへの応用が期待されている。金（Au）な
ど の 金 属 触 媒 を 用 い た VLS
（Vapor-Liquid-Solid）法は簡便かつ、比較
的制御性が高いことから NW の成長技術とし
て広く用いられている。しかし、未だ解明さ
れていない事象も多く、その一つが混晶半導
体 NW の成長技術である。これまで GaAs-NW
の成長過程は、実験的および理論的アプロー
チから詳細に検討されているものの、混晶で
あるインジウムガリウム砒素（InGaAs）NW に
ついての報告例は極めて少ないのが現状で
ある。InGaAs は In と Ga の組成比によって、
バンドギャップエネルギーを広範囲に制御
できる特徴があり、さらに GaAs や他の混晶
材料とヘテロ構造を形成することで、デバイ
ス設計の幅が格段に広がることが期待され
る。 
 
２．研究の目的 
本研究は Au 触媒を用いた混晶 InGaAs-NW

の成長技術を確立することを目的とする。Ga、
As に加え、原料に In を供給することによる
NW 成長への影響を明らかにするため、その場
放射光 X線回折による結晶成長のダイナミク
スを検討する。結晶成長後の試料は走査型透
過電子顕微鏡（STEM）によって組成分析し、
Au触媒中のGaと Inの挙動の違いを検討する。
これらの知見をもとに、InGaAs-NW の成長を
阻害する要因を明らかにし、混晶 NW に適し
た成長条件を新たに見いだす。 
 
３．研究の方法 
放射光その場 X 線回折は放射光施設

SPring-8（BL11XU）に設置の分子線エピタキ
シー（MBE）装置 と X 線回折計（XRD）が一
体化した MBE-XRD システムを利用した。同シ
ステムによって、InGaAs-NW を結晶成長しな
がら同時に X線回折を測定することができる。
GaAs(111)B 基板上に触媒となる Au を蒸着し
た後、アニールをすることで Au 液滴を形成
した。そして、基板温度 450℃で、原料とな
る In、Ga、As を供給することで、InGaAs-NW
を成長した。In と Ga の供給比における NW 成
長への影響を明らかにするため、In/Ga 供給
比を 0、0.09、0.28 と変化させた。InGaAs-NW
の結晶構造は、ジンクブレンド（ZB）構造と
ウルツ鉱構造（WZ）が混在する、いわゆる構
造多形である一方、基板上に直接成長する
InGaAs 二次元膜は ZB である。したがって、
逆格子空間上で、InGaAs の ZB と WZ の両方が
含まれる範囲に、２次元 X線検出器を固定す
ることで、原料供給中の NW および二次元膜
の成長ダイナミクスを検討した。 
 
４．研究成果 
 図 1は InGaAs-NW 成長中の回折ピーク強度
の成長時間依存性で、In/Ga 供給比は(a) 0、

(b) 0.09、(c) 0.28 である。構造多形の観点
から、InGaAs-NW の成長が進むときには、ZB
と WZ の両方の回折強度が増加し、InGaAs 二
次元膜の成長が進むときには ZB のみの回折
強度が増加する。In を供給しない GaAs-NW で
は成長初期から、ZB と WZ の回折強度が増加
し続けるため、NW の成長が継続していること
がわかる。一方、原料に In を追加すると、
成長途中から WZ の回折強度が減少すること
がわかった。さらに、In の供給量が多いほう
が、より早い時間で WZ の回折強度が減少す
ることがわかった。その時の ZB の回折強度
は増加傾向を示していることから、原料に In
を追加することによって、NW の成長が停止し、
ZB である二次元膜に埋没してしまうことが
示唆された。走査型電子顕微鏡（SEM）観察
からも、NW が二次元膜に埋没しているように
みえる。さらに、NW の直径が大きく、密度が
著しく低下したようにみえる。Au 液滴は Ga
に加えて In を含むと、基板表面の拡散速度
が増加するため、Au 液滴の凝集が促進された
可能性が示唆される。凝集の結果、Au 液滴の
直径が大きくなり、密度が低下することで、
NW 成長よりも、二次元膜の成長が支配的にな
ったと考えられる。 
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 図 2は成長温度を 420oCに下げて行った WZ
の回折強度の時間依存性で、450 oC の場合と
比較してある。In/Ga 供給比は 0.28 で同じで
ある。矢印で示すように、WZ の回折強度は成
長温度が 420oC の方が、より長い時間増加傾
向を示すことが分かった。このことから、成
長温度を低くすることで、NW の成長がより長
く継続できる可能性を示唆した。成長後の

図 1 回折ピーク強度（閃亜鉛鉱型とウルツ鉱型）
の成長時間依存性と成長時間 60 分の表面 SEM
像。In/Ga 供給比は (a) 0、(b) 0.09、(c) 0.28。
成長温度は全て 450oC である。 



SEM 像から、420oC では NW の直径が小さく、
密度が高いことが確認された。成長温度を低
くすることで、Au 液滴の凝集が抑えられたこ
とが考えられる。 
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 成長後の InGaAs-NW の In 組成を評価する
ため、STEMによる組成分析を実施した（図 3）。
In と Ga の供給比から In 組成は 8%程度にな
るところ、NW 結晶の In 組成は 4%と半分程度
に低くなることが分かった。また、Au 触媒中
の In は Ga に比べて多く含まれており、In は
Au 触媒中に残留することが分かった。熱力学
的アプローチから、液体である触媒からの結
晶化のしやすさを見積もる。AIII-BV-Au 液滴か
らAIII-BV化合物が形成されるときのケミカル
ポテンシャルの差は、 

 
ABL

B

L

A g2−+=∆ µµµ    (1) 

で表される。
L
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A µµ 、 はそれぞれ AIII 元素と
BV 元素の液体でのケミカルポテンシャルで、

AB
g2 は結晶中における AIII-BV対のギブスの

自由エネルギーである。(1)式を用いた計算
結果（図 4）から、Au 触媒中に Ga または In
が存在（25%以上）するとき、GaAs の方が InAs
よりも結晶化しやすいことが示され、計算か
らも Inは Ga よりも結晶に取り込まれにくく、
Au 触媒中に残留しやすいことが分かった。 

STEM Ga

In Au

4%)

24%

6%

96%

63%

Au触媒

ナノワイヤ

9%
 

0.0 0.2 0.4 0.6
-200

0

200

400

 

 

 GaAs

 InAs

∆
µ

 [
m

e
V

/p
a

ir
]

Mole fraction of Ga(In) in droplet

As濃度：0.01%

成長温度：480oC

 

 

 

 

 まとめとして、その場放射光 X線回折によ
り、GaAs への In 添加が NW 成長に与える影響
を検討した。その結果、In/Ga の供給比が多
いほど、NW が下地の二次元層に埋没してしま
うことがわかった。この問題を克服するため、
成長温度を低くすることで、NW の成長を促進
させ、二次元層への埋没を抑制することに成
功した。InGaAs-NWのIn組成を調べたところ、
In/Gaの供給比よりもIn組成は低くなること
がわかった。この原因として、In は Ga より
も結晶に取り込まれにくく、Au 触媒中に残留
しやすい可能性が示唆された。本研究の実施
により、InGaAs-NW の成長技術を確立できた
ため、将来的にはデバイス応用を視野に入れ
たヘテロ構造の形成に繋がることが期待さ
れる。 
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