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The layer thickness dependence of InAs/GaSb superlattices grown 
by metalorganic chemical vapor deposition evaluated by Raman 

scattering method 
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Abstract 
 

InAs/GaSb superlattices(SL) with systematic change of layer thickness grown by metalorganic chemical vapor 
deposition analyzed by Raman scattering method. As a result, a change in the peak shape of the Raman spectrum was 
observed in the superlattices having different film thicknesses. In the InAs/GaSb superlattices, a peak due to Ga-As 
atomic bonds that does not exist as a composition of SL was confirmed. When the layer thickness was smaller, the 
degree of mixing of As into the GaSb layer increased due to the influence of the residual gas. 
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 はじめに

波長 2~10μm近傍の中赤外領域を利用した光センシン

グとしてサーモグラフィーなどがある。半導体材料とし

てInSb検出器が一般的に使われているが、液体窒素で低

温状態を維持しなければならないなどの問題点があげら

れる。そこで新材料としてInAs/GaSb超格子(SL)が注目

をされている。これは、超格子構造に由来するミニバン

ド形成することにより、層厚の変化で吸収する波長を選

ぶことがでる。そのため、室温で測定可能な高性能な検

出器として期待されている 1)。また、 InAs/GaSb超格子

の作製では分子線エピタキシー法(MBE)の研究が多いが

2)、MBEは成長炉内を超高真空で維持する必要があり、

作製コストが高いなどの問題点があげられる。そこで、

高真空を必要とせず、作製コストが低い有機金属気相成

長法(MOVPE)に注目した。しかし、MOVPE法を用いて

SLを作製すると、有機金属ガスの切り替えを必要とする

ので急峻な界面の作製は難しい。また、超格子の組成は

通常X線回折(XRD)を用いて決定するが、膜内の平均値し

か求まらない。そこで、我々はラマン分光法に注目した。

µm程度の微小な部分の組成や、2 原子間の結合のみを選

択的に調べることができる。そのため、ラマン分光法と

XRDを組み合わせることで、さらなる情報を得ることが

できるのではないかと考えた。 
本研究では、MOVPE法で作製した超格子の膜厚を変

化させた試料を用いて、その中の各層の超格子の組成な

どに膜厚の変化がどのような影響があるのかをXRDと

ラマン測定を用いて評価した。 
 

実験 

試料作製条件

試料は、MOVPE法を用いて、n-InAs基板上にInAsと
GaSbを 30 層または 15 層積層した試料の 3 系列の超格

子を用いた。1 つ目はGaSbの層厚を 4.5 nmまたは 5.4nm
に固定し、InAsを異なる厚さ 0.262~13.8nmで成長した 7
試料、InAs層厚を 2.8 nmに固定し、GaSbを異なる厚さ

2.2~13.4nmで成長した 3 試料、およびInAsとGaSb層厚比

がInAs:GaSb=2:3 になるように成長した 3 試料、計 13 種

の試料を用いた 3)。Fig.1 にInAs/GaSb超格子試料の構造

図を示す。 

a) 工学専攻大学院生 

b) 電子物理工学科准教授 

c) 電子物理工学科教授 Fig. 1. InAs/GaSb 超格子の積層構造 
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すべての試料の組成はXRDより求めた 3)。また、InAs
層や GaSb層が薄くなると層の中へ異種V族成分を含む

割合が増えると考え、XRD測定によって求められた超格

子の平均歪量から格子定数を求め、べガード則よりAsの
量を求めている。そのためGaSb層厚が一定である場

合、GaSb層内のAsの割合は変化しないと仮定した。 

実験方法

今回ラマン測定において無偏光ラマン測定と偏光ラマ

ン測定を行った。無偏光測定のみでは混晶化や応力の影

響によりピーク位置のシフトが知られているのでピーク

同定が難しい。そこで無偏光ラマン測定と偏光ラマン測

定の比較によりピーク同定を行った。無偏光顕微ラマン

測定は、光源としてレーザー 波長 532nm を用いて後方

散乱配置で行った。顕微鏡の対物レンズ倍率 100 倍と

し、レーザーのスポットサイズを約 1μmまで絞り測定

を行った。偏光測定は励起光源としてHe-Cdレーザー

(波長 441.6 nm)を用い、Xeランプにより、波数は±0.5 
cm-1以内にあわせた。 

超格子の表面である(100)面に対して、x(zy)ⅹ̅̅̅配置の

偏光測定と無偏光測定を行った。ここで方位は、

x=[100]、y=[010]、z=[001]とする。この偏光測定では

TOモード(横型光学)禁制で、LOモード(縦型光学)許容

である 4)。また、無偏光測定ではTOモード禁制、LOモ

ード許容配置であるが、結晶の乱れや混晶化の影響で

TOモードの出現が知られている。また、ラマンスペク

トルはローレンツ関数を使いピーク分離して解析を行っ

た。 

結果と考察

無偏光測定と偏光測定の比較

Fig.2 に2.8/2.2試料の偏光および無偏光ラマンスペク

トルの比較図を示す。偏光測定では、230cm-1付近のピー

ク強度が 238cm-1 付近のピークに比べて減少した。この

ことより 230cm-1 付近のピークはTOモードのピークと

同定した。238cm-1 付近のピークは無偏光測定ではほと

んどピークの形状が確認できなかったが、偏光測定では

230cm-1 ピークが消えたため、ピークの形状を正確に確

認することができた。同様のことをすべての試料で行い、

LOモード、TOモードのピーク確認と同定を行った。 

ラマンスペクトル比較

Fig. 3 にGaSb層厚一定でInAs層の厚さの異なるSL試
料の無偏光ラマンスペクトルを示す。これよりまず全体

的な変化を見ると、InAs層厚が薄くなるに従ってピーク

の形状が大きな 3 つピークから 2 つのピークに変化して

いるのが分かる。また、InAs層厚が薄いサンプルにおい

て 245cm-1 付近のピーク強度の増加を確認することがで

きた。また、矢印で示しているように、255cm-1付近に微

小なピークを確認した。 
次にFig. 4 に 0.262/5.4 試料のローレンツ関数を用い

たピーク分離結果の例を示す。すべてのサンプルで同様

に 5~6 つの成分に分離して解析した。GaSb一定系SLの
ピーク位置変化とピーク同定結果をFig. 5 に示す。ここ

で点線は、InAs基板とGaSb基板の測定結果から得られ

たピーク位置を示す。これより、220~215cm-1 にあるピ

ークをInAs-like TO、227cm-1付近のピークをGaSb-like 
TO、234cm-1付近のピークをGaSb-like LO、238cm-1付

近のピークをInAs-like LOと同定した。また、ここでの

-likeと記したのは混晶化の影響で純粋な結晶の振動モー

ドとピーク位置が異なることを意味している。 
また 2.8/4.5 の試料よりInAs層厚が薄い試料でGaSb-

like LOピーク位置がGaSb基板の LOに漸近しているこ

とが確認できた。この理由は、GaSb層厚に比べInAs層厚

が非常に薄いため応力の影響が減少したため基板の

GaSb LOに漸近したと考えられる。 
また、245cm-1 付近のピークと 255cm-1 付近のピーク

はそのラマンシフトよりInAs/GaSb超格子では層として

は存在してないGa-As原子結合によるピークだと考えた。

これはToda5)らの研究でも見られている。Ga-Asの結合が

発生した理由は 2 つ考えられる。第 1 に、界面に最低一

層は生じるGa-Asの結合による界面(IF)モードによる発

生の可能性がある。しかし、L.Li-gong6)らやB.Aslan7)ら

により示されている 250cm-1 付近のIFモードは作製時に

界面にGaAs界面を挿入しInAs/GaSb SLを作製している

ためIFモードのピークが確認されている。これに対して、

今回使用したサンプルは界面に何も挿入していないため、

IFモードによるピークだとは考えられない。第 2 に、

MOVPE法で作製する際に生じる残留ガスなどの影響で

界面状態が急峻な界面でなく、混晶化が生じたことによ

るGa-Asの結合だと考えた。これよりGaSb層にAsが混入

するとGaAsSb混晶が生じ、Ga-As結合ができたと考えた。 

Fig. 2. InAs/GaSb 超格子ラマンスペクトル 
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 混晶の生成

SLの界面を観察するために、2.4/4.5 の透過型電子顕微

鏡(TEM)の測定結果をFig. 6 に示す 8)。Fig. 6 よりInAs
層からGaSb層が成長する界面では界面がはっきりせず

ぼやけてしまっている。このことより、GaSb層作製時に

As残留ガスなどの影響でGaAsSb混晶が生じたと可能性

が考えられる。GaAsSb混晶において、GaAs-like LOピ

ークはAsが増加するにつれて 240~290cm-1 にピークが

シフトすることが知られている 9-11)。これを利用して

GaSb層の混晶比GaAsxSb1-xを求めることができる。また、

応力の影響でピーク位置がシフトしている可能性を考え、

3 つの論文を用いて混晶比GaAsxSb1-xを求めた。InAs層
厚一定系試料の結果をFig. 7 示す。Fig. 7 の、混晶比の値

とエラーバーは 3つの論文 9-11) からそれぞれ計算したデ

ータの平均とばらつきを表している。XRDで得られた計

算結果とラマン測定により得られた結果を比較にすると、

どちらの結果ともGaSb層厚が薄くなるにつれ混晶比が

増加傾向にあった。また、同じ作製法で残留ガスの影響

を減らすためにInAs層作製後H2 ガスを流し作製したサ

ンプルではGaAsxSb1-x混晶比の減少が確認されている 12)。 
次に、GaSb層厚一定のSLの混晶比をFig. 8 に示す。

Fig. 8 より、XRDの結果から計算で求めた混晶比は

x=0.062 で一定だった。しかし、ラマン測定においては、

InAs層厚が薄くなるにしたがって、x=0.05 から 0.22 と

混晶のAsの割合が増加した。これはラマン測定ではGaに
対するAsとSbの比を見ているためである。これらの結果

はInAs層厚が薄い時GaSb層内のAsの分布に大きな偏り

があり、GaSb内にAsの濃度の高い層が存在していると

考えられる。これは残留ガスや成長中の拡散などで生じ

たと考えられるが原因はまだよくわからない。 

  

Fig. 5. GaSb 層厚一定(4.5nm)SL のピーク位置の変化 

Fig. 3. GaSb 層厚一定 SL の無偏光ラマンスペクトル Fig. 3. GaSb 層厚一定 SL の無偏光ラマンスペクトル

Fig. 4. GaSb 層厚一定 SL のピーク分離例 

Fig. 6 2.8/4.5 SL の TEM 像 
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結論

 
MOVPE法で作製したInAs基板上のInAs/GaSb超格子

構造における各層厚の違いによる各層の組成の特徴を知

ることを目標として、ラマン分光法で評価を行った。ラ

マン測定においてGaとAsの結合から生じるピークが、全

ての試料において観測された。これは残留ガスなどの影

響でGaSb層内にGaAsSb混晶が形成したためだと考え

られる。その混晶の組成はInAs層厚またはGaSb層厚が

薄くなるにしたがって、GaSb層にAsの混入の割合が増

加する傾向にあった。この理由はまだよくわからないが、

Asの多い部分が偏在しているものと思われる。ラマン分

光法を用いることにより、XRDで求まる平均組成とは異

なる側面から膜の評価を行うことができた。 
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Fig. 8. GaSb 層厚一定の SL 中の GaAsxSb1-x濃度変化 
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