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Abstract: InGaSb is a potential material for thermo photovoltaic and IR detector applications since 
lattice parameter and wavelength are controlled 6.096 ～ 6.479 Å and 1.7 ～ 6.8 µm. InxGa1-xSb 
crystals were grown at the International Space Station (ISS) under microgravity conditions and a 
similar experiment was conducted under terrestrial conditions to understand the growth process of 
alloy semiconductors. This paper introduces the concept and some results obtained from 1st 
experiment. The effect of gravity on the growth process was made clear. 
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1. はじめに 
 SixGe1-x 、 InxGa1-xAs、 InxGa1-xSb、 CdxZn1-xTe 等に

代表される混晶半導体は、その組成比を制御することで

禁制帯幅や格子定数を連続的に変化させることができる

ため、光・電子デバイス材料として有望である。これら混

晶半導体は Si や GaAs 等の基板上に気相成長法等によ

り形成されるが、基板と薄膜層間の格子不整合により高

品質な薄膜を得ることは難しい。基板そのものが混晶半

導体で供給できれば本質的な改善となり、より高品質な

薄膜が得られ、デバイス性能の向上も期待できる。しかし

混晶半導体の基板作製は極めて困難であり、基板と薄

膜層間に緩衝層を導入したり、基板上に部分的にマスク

をして選択成長をするなどして品質の向上を図っている

のが現状である。 
混晶半導体バルク結晶の成長に影響を与える要素と

して、(1) 重力(溶質と熱の輸送)、(2) 偏析現象(成長の

間の組成変化)、(3)結晶の面方位、等が挙げられる。地

上実験では溶液中に対流が発生するために、溶質輸送

には拡散と対流が寄与する。対流が極めて抑制された

微小重力実験を行うことで、(1) 組成変動のさらに小さな

均一組成の混晶半導体結晶成長、(2) 対流や拡散によ

る溶質輸送が混晶半導体結晶成長に及ぼす効果の解

明、(3) 種結晶の面方位の相違が結晶成長速度や均一

組成結晶に及ぼす効果を調べ、結晶成長界面における

カイネティクスと結晶成長速度や結晶品質との関係を明

らかにできることが期待される。 
早稲田大学の平田、九州大学の今石、静岡大学の熊

川、早川、岡野らのグループは、InGaSb系の材料を用い

て、スペースシャトル、中国回収衛星、落下塔を利用した

微小重力環境下実験を行なった。スペースシャトルを利

用した微小重力環境下実験は、多元系化合物半導体の

均一分散混合に対する拡散とマランゴニ対流の効果を

調べた 1,2)。試料は In-Sb構造及び In-GaSb-Sbサンドイッ

チ構造をしており、実験には自由表面の有無の相違によ

る計6種類の試料を用いた。微小重力環境下では、試料

の周囲に自由表面が存在すると In0.5Ga0.5Sb 試料の一部

に突起部が形成されたが、形状はほぼ球形となった。In
濃度が高い突起部を除いては均一な濃度分布となった。
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これは、マランゴニ対流が混合に寄与した可能性を示し

ていた。一方、地上実験試料では、重力偏析のため、重

力方向の上部ほど密度の小さい Ga 濃度が高くなり、密

度の大きい In 濃度が低くなっていた。また、自由表面の

無い試料を用いた微小重力環境下実験の In 濃度分布

から、見かけの拡散係数が得られた。中国回収衛星を利

用して InSb融液へのGaSb溶解と InGaSb結晶成長実験

を行い、重力効果を調べた 3)。微小重力環境下実験と地

上の１G 環境下実験の結果から、(1) １G 環境下では重

力偏析のために、重力方向の組成が不均一であるのに

対して、微小重力環境下では結晶径方向の組成分布が

均一になることや、(2) 固液界面形状が１G 環境下では

重力方向に末広がりになるのに対して、微小重力環境下

ではほぼ平行になることが明らかとなった。さらに、重力

レベルを変数とした自然対流計算やマランゴニ対流数値

解析から、溶液内部の濃度差対流やマランゴニ対流が

組成分布や固液界面形状へ大きな影響を及ぼすことが

わかった 4-6)。 
現在、国際宇宙ステーション「きぼう」内の微小重力環

境下において InxGa1-xSb 混晶半導体の結晶成長実験を

行っている。本研究の目的は、地上実験結果と比較する

ことにより、(1) 混晶半導体バルク結晶の溶解過程や成

長過程に対する重力の効果を明らかにすること、(2) 濃
度差対流や拡散が均一組成の混晶半導体結晶成長に

及ぼす効果を調べること、及び(3) 混晶半導体の溶解

や成長過程の面方位依存性を明らかにすることである。

現在、5 本のサンプル(うち 1 本は温度設定用）中の 1 本

のサンプルを回収し、地上参照実験との比較実験を実

施した。 
本報告では、(1) 均一組成混晶半導体バルク結晶成

長、(2) 微小重力実験と地上予備実験、及び(3) 微小重

力実験と地上参照実験の比較について紹介する。 
 
2. 均一組成混晶半導体バルク結晶成長 
 均一組成の混晶半導体結晶を成長させるために

は、液相の組成及び固液界面温度を一定に保つ必

要がある。つまり、液相組成を一定に保つために

原料を連続的に供給する事、及び固液界面温度の

制御が容易であるシステム構成である事が重要で

ある。これらの条件に適合する結晶成長法として

温度差徐冷法が挙げられる。Fig.1 に示すように

GaSb 種結晶、InSb 溶液形成結晶、GaSb 原料供給

結晶の構成とした場合を例として、温度差徐冷法

について説明する。  
(a) 試料は下から GaSb 種結晶、InSb 溶液形成結晶、  
GaSb 原料供給結晶から構成されており、下部が低

温、上部が高温となる一方向温度勾配下に設置す

る。 
(b) 温度勾配を保持したまま全体の温度を上昇させ

ることで、始めに融点の低い InSb 溶液形成結晶が溶

融する。  
(c) さらに温度を上昇させることで GaSb 種結晶及び

GaSb 原料供給結晶が InSb 融液に溶解して In-Ga-Sb
溶液を形成する。このとき、GaSb は高温なほど InSb
融液に多く溶解するため、GaSb 濃度は In-Ga-Sb 溶液

上部で高く、下部で低くなる。 
(d) 溶液上部のGaSbが拡散や対流により溶液下部の

結晶成長界面側に輸送され、GaSb が溶液下部で過飽

和、上部で未飽和となる。 
(e) 溶液下部の結晶成長界面で In-Ga-Sb 結晶が成長

し、溶液上部の原料供給結晶側からの GaSb の溶解

が進行する。 
(f) 電気炉内の温度勾配のため、結晶成長につれて成

長界面が高温側に移動する結果、InGaSb 成長結晶の

In 組成が低下する。そこで成長界面温度が一定にな

るように、最適な速度で冷却する。冷却速度は結晶

成長速度と温度勾配の積で与えられる。 一定時間間

隔で熱パルスを結晶成長系に印加することで意図的

に形成した不純物濃度濃淡縞の間隔から結晶成長速

度を測定する。また、溶液中の温度勾配は成長結晶

の組成分布を固相線を用いて温度分布に変換し見積

もる。 
(g) 最適な速度で冷却することで , 均一組成の

InGaSb 結晶を成長させる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
3. 微小重力実験と地上実験 
 国際宇宙ステーション｢きぼう｣内の微小重力環境

を利用して、InxGa1-xSb 混晶半導体の結晶成長実験を

行っている。温度条件設定実験と 4 種類の結晶成長実

験のために、面方位の異なる GaSb 種結晶と GaSb 原

料供給結晶を使用して 5 本のアンプルを用意した。

使用した GaSb 結晶の面方位は、{111}A、{111}B、
{100}、{110}である。InSb 結晶には成長結晶に熱パ

ルスによる成長縞を生じさせるため、1019 atoms/cm3

の濃度で Te をドープした。GaSb 結晶は両方共に 23  
mm、InSb 結晶は 4 mm の長さにした。アンプルは

GaSb 種結晶、InSb 結晶、GaSb 原料供給結晶、BN サ

ポート、BN 管、カーボンシート、石英管で構成した。

Fig.1  Temperature gradient method. 
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Fig.2  Schematic diagram of ampoul 

ている。GaSb種結晶/ InSb/ GaSb原料供給結晶を InSb 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
結晶を挟むように BN 管に挿入し、その BN 管とカ

ーボンシート、BN サポートを石英管にパッキングし、

その後石英管をガスバーナーで封切りした。パッキ

ングは窒素大気中で行い、封切は高真空中で行った。

Fig.2 にアンプルの模式図を示す。作成したアンプル

をカートリッジに挿入し、その後 Kobairo rack に搭

載した温度勾配炉(GHF) に設置した。「きぼう」に

搭載された GHF は自動でサンプルを交換する機構

を持つ真空炉である。GHF は位置と温度を独立して

調整可能な 3 つの加熱帯があり、それぞれの加熱帯

の温度プロファイルに従って自動的に動作する。

Fig.3に Kobairo rackの外観写真と GHF の模式図を載

せる。 
炉内の温度勾配は 0.6 ℃/mm に固定した。参照温

度（熱電対で測定）と温度勾配に基づいて、GaSb 種

結晶の境界面を決定し制御した。固定した温度勾配

下で、炉を最適な加熱速度で参照温度 690 ℃まで加

熱し、一定時間その温度で継続して保持した。Te ド

ープ InSb が完全に溶けると、GaSb 種結晶と原料供

給結晶は InSb 溶液内に溶解し始め、In-Ga-Sb 溶液を

形成する。種結晶/溶液界面での溶質が過飽和になる

と、InxGa1-xSb 結晶は GaSb 種結晶上に自発的に成長

する。 
 結晶の成長速度を調べるために、最適な温度での

保持過程の間、様々な熱パルスを導入した。熱パル

スは、炉の温度を参照温度から 1 分間で 10 ℃上昇

させ 2 分間保持し、それから初めの温度まで 10 秒で

冷却した。この順序を 2 時間の間隔で繰り返した。

また、4 番目と 5 番目のパルス導入間隔を 1 時間と

することで、パルス導入を確認した。熱パルスの適

用によって、Te 不純物濃度は分布し、成長結晶内に

不純物縞が生じる。成長方向に沿って縞の間の距離

を測定することで、結晶の成長速度を測定した。Fig.4
に温度と熱パルスのプロファイルを載せる。 
 微小重力実験のための地上予備実験として、JAXA
と静岡大学で InxGa1-xSb混晶半導体の結晶成長実験を

行った。JAXA では GHF を、静岡大学では垂直温度勾

配炉(VGF) を用いて結晶成長を行った。これまでに合

計で 12 回の実験を行っている。 
 
4. 微小重力実験と地上参照実験の比較 
 国際宇宙ステーション「きぼう」での結晶成長実

験を終えて、{111}A の GaSb 結晶を使用したアンプ

ルが回収された。このアンプルの InxGa1-xSb 結晶と、

地上予備実験で{111}A の GaSb 結晶を使用して成長

した InxGa1-xSb 結晶の比較実験を行った。 
 石英管から取り出した BN 管を、中の結晶も一緒

にダイヤモンドソーで切断し、切断面をアルミナ粉

で鏡面研磨した。その後 HF：KMnO4：CH3COOH の

1：3：1 の溶液内で室温で 30 分間エッチングした。

エッチング後の結晶を測定することで、微小重力実

験の成長結晶は種結晶の約 2.3 mm と供給原料の約

15 mm が溶解、一方、地上予備実験の成長結晶は種

結晶の約 4.9 mm と供給原料の約 11 mm が溶解した

ことが分かった。結果より、種結晶は 1G 下の方が、

供給原料はμG 下の方が溶解する長さが大きいこと

が分かった。 
次に成長結晶に対して、組成プロファイルとマッ

ピング解析を電子線マイクロアナライザ（EPMA）

で測定した。加えて、微分干渉光学顕微鏡で成長界

面と成長縞について観察した。In 組成マッピング画

Fig.3  Kobairo rack and GHF 

Fig.4  Temperature and heat pulse profile 
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像を比較してみると、微小重力実験の結晶では種結

晶境界面はほぼ平坦であったが、地上予備実験では

やや下に凸の形状を示した。原料供給結晶境界面で

は、微小重力実験の結晶ではほぼ平坦であったのに

対して、地上予備実験の結晶では下に凸の形状であ

った。成長縞について比較すると、微小重力実験の

結晶はすべての成長縞がはっきりと確認でき、その

形状はほぼ平坦であったのに対して、地上予備実験

の結晶では最初の 2 本が成長結晶の端でのみ確認で

きる状態で、すべての成長縞が下に凸の形状を示し

た。これは、1G 下では種結晶の溶解が促進している

ことで、成長縞が形成することができなかったこと、

また、対流による影響で、成長過程において結晶の

中心部と外側で濃度あるいは温度分布が異なってい

るためと考えられる。 
In 組成プロファイル比較すると、種結晶境界面で

の In 組成は、地上予備実験の結晶で 0.041、微小重

力実験の結晶で 0.029 であった。また、成長界面は

地上予備実験の結晶の方が種結晶側へ移動している

ことが分かった。これは 1G 環境では種結晶の溶解

する長さが大きいため、成長界面が温度の低い種結

晶側へ移動しているという数値解析結果と一致し

た 。また、微小重力実験の結晶と比べて地上予備実

験の結晶では In組成の変動幅が大きいことが分かっ

た。 
 成長距離に沿った成長速度の比較をすると成長速

度は微小重力実験の結晶の方が速い結果となった。

これは１G下では対流による影響で成長界面のGaSb
濃度が過飽和状態になるのが遅れることが原因とし

て考えられる。 
 成長結晶のエッチピット密度を測定してみると、

地上予備実験の方の密度は 2.72×104 /cm2であった。

微小重力実験の結晶の方の密度は 2.16×104 /cm2 で

あった。結果から、微小重力実験の方がエッチピッ

ト密度が小さく、不純物や欠陥が少なくなっていた。 
  
5. まとめ 
 国際宇宙ステーション｢きぼう｣内の微小重力環境

を利用して、InxGa1-xSb 混晶半導体の結晶成長実験を

実施している。また、微小重力実験のための地上予備実

験を JAXA と静岡大学で行なっている。 
 GaSb{111}A の種結晶/ InSb/ GaSb 供給原料を用いた

実験試料を用いて、「きぼう」内で実験が行われた。微小

重力実験試料と地上予備実験試料の特性を測定した。 
 エッチング後の結晶の測定結果より、種結晶は地

上予備実験の方が、供給原料は微小重力実験の方が

溶解する長さが大きいことが分かった。これは、地

上予備実験では溶液中の GaSb が InSb より密度が小

さいため、対流によって供給原料側に移動すること

で、種結晶境界面では溶液中の GaSb 濃度が下がり、

結果として種結晶からの GaSb 溶解が促進されるた

めであると考えられる。 
 EPMA で測定した In 組成を比較すると、地上予備

実験の結晶よりも微小重力実験の結晶の方が In組成

の変動幅が小さいことが分かった。 
 成長界面の形状を比較すると、微小重力実験の結

晶はほぼ平坦であったのに対して、地上予備実験の

結晶はやや下に凸の形状を示した。また、成長界面

付近の成長縞を比較すると、微小重力実験の結晶は

成長界面の全域から成長しているのに対して、地上

予備実験の結晶では最初の 2 本が成長結晶の端での

み確認できる状態であった。成長縞の形状を比較す

ると、微小重力実験の結晶はほぼ平坦であったのに

対して、地上予備実験の結晶は下に凸の形状を強く

示した。 
 これらの結果は、重力による対流が結晶の溶解過

程と成長過程に大きな影響を与えることを示してい

る。 
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