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その場放射光 X 線回折による III-V エピ成長のひずみ解析 

佐々木拓生 1*・高橋正光 1 

 
Strain Analysis of III-V Epitaxial Growth by in Situ Synchrotron 

X-ray Diffraction 
 

Takuo Sasaki1* and Masamitu Takahasi1 

 

Dislocation-mediated strain relaxation during lattice-mismatched InGaAs/GaAs(001) 
heteroepitaxy was studied through in situ x-ray reciprocal space mapping (in situ RSM). 
At the synchrotron facility SPring-8, a hybrid system of molecular beam epitaxy and x-ray 
diffractometry with a two-dimensional detector enabled us to perform in situ RSM at high-
speed and high-resolution. Using this experimental setup, the strain relaxation processes 
were classified into four thickness ranges with different dislocation behavior. In order to 
discuss this observation quantitatively, a strain relaxation model was proposed based on 
the Dodson–Tsao’s kinetic model, and its validity was demonstrated by good agreement 
with the experimental residual strain. In addition to the single InGaAs layer, strain 
relaxation processes in multi-layer structures are discussed.

 
 

１. はじめに 

 
III-V 族化合物半導体は，ヘテロ構造によって電子や正

孔を制御できるメリットを持ち，各種光・電子デバイス

材料として実用化されている．さらに，バンドギャップ

エネルギーの異なる III-V 族化合物半導体を積層させるこ

とにより，多接合太陽電池への応用が期待されている 1-4)．

しかし，ヘテロ構造における材料選択の自由度は格子定

数によって制限されるため，必ずしも自由なバンドギャ

ップエンジニアリングができるわけではない．格子定数

に捕らわれない結晶の利用，すなわち格子不整合系半導

体材料の成長と応用が実現できれば，デバイス設計の幅

は格段に広がる．そのためには，格子不整合に起因した

転位の生成・運動とそれに伴うひずみ緩和過程を理解す

ることは極めて重要であり，これにより転位密度の低減

技術の開発に繋がることが期待できる． 
これまでの III-V エピ成長のひずみ緩和過程に関する研

究は主に X 線回折(XRD)が用いられてきた 5-6)．しかし，

従来は結晶成長した後に室温で評価するいわゆる ex situ
測定であり，熱膨張係数差による熱ひずみの影響や試料

間の再現性が問題となってきた．一方，その場測定は，

反射高速電子線回折(RHEED)やウエハ曲率測定といった

モニタリング手法が実用化されている．これらの手法は，

残留ひずみ量の推定はできるものの，緩和過程を議論す

るうえで重要な転位を反映する結晶性の情報を得ること

はできない 7-9)．ひずみ緩和は転位の生成や運動，さらに

転位間の複雑な相互作用を伴っているため，残留ひずみ

量と結晶性の情報を同時に観測し，それらの相関を比較

することが必要である． 
本稿では，III-V エピ成長におけるひずみ緩和過程を解

明するために確立したその場 X 線逆格子マッピング(in 
situ Reciprocal Space Mapping: in situ RSM)を用いて，

InGaAs/GaAs(001)に適用した結果を報告する．同その

場測定により，InGaAs の残留ひずみ量と転位密度を反映

する結晶性の情報を同時に観測し，それらの相関からひ

ずみ緩和過程における支配的な転位挙動を明らかにした
10-13)．さらに，多接合太陽電池のバッファ層としても利

用される InGaAs 多層構造のひずみ緩和過程 14,15)につい

ても検討した結果を報告する． 
 

２. 実験 
 

2.1 MBE-XRD システム 

大型放射光施設 SPring-8 の原子力機構専用ビームライ
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ン BL11XU には，X 線回折ステージの上に MBE 
(Molecular Beam Epitaxy)を搭載した MBE-XRD システ

ムを有している 16)．高輝度の放射光に加え，X 線検出器

として二次元 CCD(Charge-Coupled Device)またはピク

セルアレイ型検出器(PILATUS)を利用することで，高速

の X 線測定が可能である(Fig. 1 (a))．実験に使用した基

板は GaAs(001)±0.1°である．自然酸化膜を除去した後，

基板温度 580 ℃で GaAs バッファ層を成長した．InxGa1-

xAs の成長温度は 470 ℃，成長速度 0.2 ML/sec である． 
2.2  その場 X 線逆格子マッピング 

実験に使用した X 線のエネルギーは 15 keV，スポット

サイズは 0.5×0.5 mm2 である．Fig. 1 (b)に逆格子空間

H-L 座標における対称 004 反射を図示する．InGaAs を

成長しながら，試料に対する入射角と出射角を 104 秒か

けて調整することで，GaAs-004 反射まわりの逆格子空間

マップを得た（3.1 節参照）．測定時間の 104 秒は

InGaAs の成長速度から見積もると約 5 nm の膜厚に対応

する．そのほか，ひずみ緩和の面内異方性を明らかにす

るために，非対称 022 反射の三次元 RSM 測定も行った

（3.3 節参照）． 
 

３. 単層 InGaAs/GaAs の評価 

 

3.1 二次元 RSM 

単層 In0.12Ga0.88As のひずみ緩和過程を検討するため，

対称 004 反射のその場 X 線逆格子マッピングを行った．

Fig. 2 は InGaAs の膜厚が 40 から 469 nm までの二次元

RSM である．InGaAs の 004 回折ピークの位置と形状が

膜厚の増加に伴って変化している事が分かる．膜厚が増

加すると InGaAs 回折ピークの位置が GaAs のそれに近

づく．これは InGaAs の残留ひずみが減少することに対

応する．一方，回折ピークの形状は面内(H)方向に沿って

次第に広がり，転位密度の増加による結晶性の低下が示

唆される．Fig. 3 に示すように，InGaAs の残留ひずみ量

と面内(FWHM//)および面内垂直(FWHM⊥)の半値幅をも

とに，ひずみ緩和過程を検討した．その結果，素過程の

異なる 4 つ(I～IV)の膜厚領域に分類でき，各領域におけ
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Fig. 2  Typical 004 reciprocal space maps for 
In0.12Ga0.88As thicknesses from 40 to 469 
nm grown on GaAs(001). 

Fig. 1  (a) Experimental setup of in situ RSM during 
InGaAs/GaAs(001) growth. (b) Schematic 
illustration of the 004 reflection in the HL 
reciprocal space. 
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る支配的な転位挙動を推測することができた．成長初期

のひずみ緩和が観測されない領域(I)では In 原子の表面

偏析の影響が顕著であることが示唆された．ひずみ緩和

が観測され始める領域(II)では，転位核生成やすべり運動

が支配的であり，さらに膜厚が増加すると急激なひずみ

緩和が起き，転位の増殖過程が支配的である可能性が示

された(III)．そして，150 nm 以上の厚膜領域(IV)では

FWHM の減少から転位の対消滅過程が支配的であること

を示唆した 10, 12)． 
3.2 ひずみ緩和モデル 

Fig. 4 はその場測定で得られた残留ひずみの膜厚変化と，

従来のひずみ緩和モデルの比較である．Dodson-Tsao に

よって提唱されたカイネティックモデルは成長初期の膜

厚領域では実験結果を再現するものの，厚膜領域では誤

差が大きいことが分かる．カイネティックモデルは熱活

性な転位運動を考慮したひずみ緩和モデルで，転位速度

V によるひずみ緩和γ はそれぞれ(1)，(2)式で表される
17) ． 
 

⎟
⎠
⎞

⎜
⎝
⎛−=

kT
UVV eff exp0 τ    (1) 

 

γτγ VKb
dt
d

eff= ( )0
2 γγτ += effC   (2) 

 
Vo は定数，U は活性化エネルギー，k はボルツマン係数，

τeff は有効応力，b はバーガースベクトルの大きさ，K は

転位の増殖過程のしやすさを表す反応速度係数である．

カイネティックモデルでは，転位の増殖過程を反映する

係数 C と転位の初期密度を反映する係数γ 
0 を用いること

で，ひずみ緩和と転位運動を関連付けることができる． 
3.1 節で述べたように，我々は支配的な転位挙動が核発

生・すべり運動(II)，増殖過程(III)，対消滅過程(IV)の

ように膜厚の増加と共に変遷することを見出した．そこ

で，(2)式を各領域の転位挙動を反映した(3)-(5)式に拡

張した．K0，K1，K2 はそれぞれ転位核発生・すべり運動，

転位増殖，転位対消滅のしやすさを表す反応速度係数で

ある．その結果，Fig. 5 に示すように従来のモデルよりも

実験結果をよく再現でき，さらに各転位挙動の反応速度

係数と成長温度の相関を得た(Fig. 6)．各転位挙動のなか

でも特に，領域 II における転位核発生・すべり運動 K0と

領域 IV における転位増殖 K1(sat.)が成長温度に依存する

ことが分かった 13)． 
 
【領域 II：転位核形成】 

VKb
dt
d

effτγ
0=            (3) 
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【領域 III：転位増殖】 
( )γττγ 1

10 .)( −+= bVrapKVKb
dt
d

effeff
        (4) 

 
【領域 IV：転位対消滅】 

( )22
2

1
10 .)( γτγττγ −− −+= bVKbVsatKVKb

dt
d

effeffeff
  (5) 

 

3.3 三次元 RSM 

III-V ヘテロエピ界面に発生するミスフィット転位は，

転位核が III 族原子か V 族原子かによって化学的特性が

異なり，しばしば転位密度の面内異方性が観測される

(Fig. 7)18)． 
このことから III-V ヘテロエピ成長中の転位挙動は，

3.1 節で予想された転位核形成，転位増殖，対消滅だけで

なく，直交する転位同士の相互作用も示唆される．この

相互作用をその場観測するためには，三次元 RSM を測

定し，[110]と[-110]それぞれの残留ひずみ量を見積もる

必要がある．我々は Fig. 8 (a)に示すように 022 逆格子点

まわりのその場 X 線逆格子マッピングを行った．022 逆

格子点は三次元逆格子空間において[110]と[-110]の成分

を有しているため，022 回折ピークの位置を測定すること

で，[110]と[-110]の残留ひずみ量をそれぞれ見積もるこ

とができる．022 反射は検出器の位置を固定し，L 軸周り

に試料を回転させることで測定した(Fig. 8 (b))． 
Fig. 9 は InGaAs 成長中の三次元 RSM と[110]と[-

110]に投影した二次元 RSM である 11)．145 nm では，

InGaAs の 022 回折ピークの面内方向が GaAs に対して，

[110]方向にずれている．さらに 305 nm まで膜厚が増加

すると，InGaAs の 022 回折ピークは[110]だけでなく，

[-110]においても GaAs に対してずれていることが分か

る．つまり，ひずみ緩和はまず，[110]ではじまり，膜厚

がある程度増加すると[-110]でも起きることが予想され

る． 
Fig. 10 (a)は回折ピークの位置から求めた InGaAs 成長

中の各方向の逆格子の変化である．今回の実験条件では，

100nm 程度の膜厚から[110]と[-110]に面内異方性が発

現し，160 nm 付近で最大となることが分かった．さらに

膜厚が増加すると，異方性は次第に失われ，400 nm を超

えるとほとんど面内等方となることがわかった．Fig. 10 

(b)はそれぞれの面内方向における回折ピークの半値幅で

ある．半値幅は転位密度を反映する結晶性の指標とする．

成長初期の 150 nm 付近までは，[110]の結晶性に不規則

性が現れる．これは[110]と直交する[-110]に平行なミス

フィット転位によるものと考えられる．ひずみ緩和も先

に[110]で観測されたため結晶性の変化と対応する．しか

し，160 nm 以上になると，ひずみ緩和は依然，[110]の
方が大きいにもかかわらず，半値幅は[110]よりも[-110]
の方が大きくなった．既に結晶中に導入されている[-
110]に平行なミスフィット転位が，[110]にすべろうとす
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る転位の運動を阻害し（転位ブロッキング過程），結晶

中に残留したと考えられる．したがって，[-110]の結晶

性が低下し，結果的に半値幅が大きくなったと考えられ

る．また，二次元 RSM と同様に，支配的な転位挙動の異

なる膜厚領域に分類したところ（膜厚領域 II～IV），転位

増殖過程が支配的な領域(III)において，ひずみ緩和の面

内異方性が促進されることが分かった．このことから，

転位の増殖過程とブロッキング過程は互いに相関がある

可能性が示唆された． 
 

４. 多層 InGaAs/GaAs の評価 

 

4.1 二層構造 

多接合太陽電池で用いられるバッファ層はインジウム

組成がステップ状に増加する傾斜組成層である．バッフ

ァ層内で転位運動を制御し，効果的に転位密度の低減を

図るためには，傾斜組成層におけるひずみ緩和過程を理

解することは極めて重要である．我々はまずは，二層構

造 In0.20Ga0.80As/In0.11Ga0.89As のひずみ緩和過程を検討

するため， Fig. 11 (a)に示すように対称 004 反射の三次

元 RSM を測定した．Fig. 9 の非対称反射の場合と異なり，

対称反射で三次元 RSM を測定することで，InGaAs の残

留ひずみ量だけでなく，格子面傾斜（チルト）の情報も

同時に得ることができる.さらに RSM の測定は，二層目

を成長中に下地である一層目のひずみ変化も同時に観測

することができる(Fig. 11 (b))．この評価は RHEED や

ウエハ曲率測定では難しく，その場 X 線逆格子マッピン

グの特徴の一つともいえる． 
Fig. 12 は全 InGaAs 膜厚に対する一層目と二層目の面

内垂直方向(L)の回折ピーク位置で，ひずみの緩和量を示

している 15)．一層目を成長中は 200 nm 付近から，転位

300nm
(0nm)

395nm
(95nm)

600nm
(300nm)

3.0

2.8

2.6

2.4

2.2

2.0

3.0

2.8

2.6

2.4

2.2

2.0

(a)

(b)

H:[100]
K:[010]

L:[001]

GaAs-004

InGaAs-004

1st

2nd

Log Intensity [a. u.]

L
L

K
-0.02 0.020

4.00

3.90

3.94

3.92

3.96

3.98

H

4.00

3.90

3.94

3.92

3.96

3.98

-0.02 0.020

strain

tilt

1st

2nd

sub.

Log Intensity [a. u.]

sub.0

0 100 200 300 400 500 600
1.96

1.98

2.00

 

 

P
la

ne
 in

de
x 

al
on

g 
[0

01
]

Layer thickness (nm)

1st- In0.11Ga0.89As

2nd-In0.20Ga0.80As

1st layer

2nd layer

GaAs(001) sub.

300nm 

300nm 

Single-layer

Two-layer

Fig. 12  Evolution of diffraction peak positions along 
[001] (index L) associated with the residual 
strain for the 1st and 2nd layers as a function 
of total InGaAs thickness. The arrows indicate 
the thicknesses at which large strain 
relaxations were observed. 

Fig. 11  (a) Measured 004 reciprocal points in 3D 
reciprocal space. (b) Typical H–L and K–L 
reciprocal space maps at different InGaAs total 
thicknesses. 
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増殖過程による急激なひずみ緩和が観測されるが，300 

nm 成長しても緩和率は 56 ％程度であった．この下地の

上に二層目を成長すると，わずか 44 nm で再び急激なひ

ずみ緩和が観測された．さらに，このひずみ緩和により，

一層目の緩和率は 94 ％まで劇的に上昇し，その後 300 

nm まで成長してもほとんど変化しなかった．つまり，下

地層のひずみを緩和させるためには，300 nm の厚膜は必

要なく，急激なひずみ緩和が起きる 44 nm で十分である

ことが分かった．この事実は傾斜組成バッファ層の構造

設計において有用な情報であると考えている． 
二層構造において得られたもう一つの知見は，格子面

傾斜の誘発である．Fig. 13 (a)は一層目の回折ピーク位置

で，面内方向（HK 座標）に投影すると，一層目の格子面

傾斜の大きさと方向が分かる(Fig. 13 (b))．一層目を成長

している時の格子面傾斜はほとんど無視できるほど小さ

いが，二層目を成長することで格子面が[110]方向に著し

く傾斜することが分かった．さらに，それが起きる

InGaAs の膜厚は急激なひずみ緩和が起きた 44 nm と一

致することも分かった．現状では，ひずみ緩和と格子面

傾斜（大きさ，傾斜方向）の相関について不明な点が多

いが，多層構造のひずみ緩和過程を包括的に理解するた

めにも今後解明していく必要があると考えている． 
4.2 傾斜組成バッファ構造 

格子不整合系太陽電池の転位密度の低減（105 cm-2 以

下）は未だ大きな課題であり，これまで様々な構造のバ

ッファ層が提案されてきた 19,20)．その中の一つとして，

オーバーシューティング(OS)層と呼ばれる高 In 組成の
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Fig. 14  Sample structure of compositionally step-graded 
InGaAs buffer with the OS layer. 

Fig. 13  Evolution of the diffraction peak positions of the 
1st layer in H-K-L 3D reciprocal space (a) and in 
the projected H-K plane (b) during growth of the 
1st and 2nd InGaAs layers. The peak positions 
shown in (b) are associated with the direction 
and the magnitude of lattice tilting. 
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InxGa1-xAs 層を変則的に挿入することが有効であるとさ

れてきた 1)．しかし，OS 層の挿入によるひずみ緩和効果

や太陽電池層に与える影響は不明である．そこで我々は

その場 X 線逆格子マッピングを用いることで，OS 層のひ

ずみ緩和の様子をリアルタイム観測し，太陽電池層に与

える影響を検討した． 
試料構造は Fig. 14 に示すように，InGaAs 傾斜組成の

途中に In 組成 29 ％の OS 層を挿入した．OS 層が太陽電

池層を想定した最表面層のひずみ緩和に与える影響を検

討するため，OS 層の膜厚(50，150 nm)を変化させた 14)． 
Fig. 15 (a)は OS の膜厚が 50 nm において，各 InGaAs

層の成長が終了した時点の逆格子マッピングである．黒

点は回折ピークの位置を示す．前節 4.1 で触れたように，

二層目の成長が一層目のひずみ緩和を促進していること

が分かる．OS 層の成長中は，二層目のひずみ緩和を促進

し続けるが，OS 層自体は二層目に対してほぼひずんでい

ることが分かった．これは OS 層の膜厚が 50 nm と薄い

ためと考えられる．さらに太陽電池層を想定した最表面

層は OS 層に対して，完全にひずんで（圧縮ひずみ）成長

することが分かった．Fig. 15 (b)は OS の膜厚が 150 nm
の試料における逆格子マッピングである．一層目と二層

目の成長は同図 (a)と同じである．OS 層の成長中は，二

層目のひずみ緩和を促進し続けるが，OS 層自体も二層目

に対して部分的に緩和することが分かった．これは OS 層

の膜厚が 150 nm と厚いためと考えられ，50 nm の場合と

大きく異なる点である．さらに，最表面層は 50 nm の場

合と同様に OS 層に対して完全にひずんで成長することか

ら，結果的に最表面層は引張ひずみを受けていることが

分かった．つまり，OS 層の膜厚を変化させることで，最

表面層のひずみを圧縮から引張まで制御できることが明

らかになった． 
 

５. おわりに 

 
本稿では，III-V エピ成長のひずみ解析のために確立し

たその場 X 線逆格子マッピング(in situ RSM)を

InGaAs/GaAs(001)に適用した結果を報告した．同その

場測定は従来の RHEED やウエハ曲率測定といったモニ

タリング手法と比べ，結晶性の情報も得られるという利

点があり，転位によるひずみ緩和過程を解明するために

は極めて有用なその場測定技術といえる．また，最近は

原子層レベルの膜厚分解能においても，逆格子マップ測

定を実現しており，上記モニタリング手法と遜色のない

高速化を達成している．今後は，窒化物半導体など高い

格子不整合度を有する材料系にも同その場測定を適用し，

数原子層におけるひずみ緩和過程など成長初期の様々な

謎の解明に繋げていきたいと考えている． 
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