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研究成果の概要（和文）： 
 本研究では、Ｘ線強度ゆらぎ分光法を用い、分子線エピタキシー成長中に見られる動的現象を

解析した。実験は、放射光施設SPring-8のビームラインBL11XUにおいて、分子線エピタキシー結

晶成長装置と一体化したＸ線回折計を用い、化合物半導体単結晶薄膜を成長させながら、試料基

板からのＸ線反射をCCD検出器を用いて測定した。その結果、コヒーレントＸ線による反射に特

有のスペックルパターンの時間変化を通じて、結晶成長にともなう表面構造の変化をとらえるこ

とに成功した。 

 
研究成果の概要（英文）： 
 Dynamics of molecular beam epitaxy has been investigated by X-ray photon correlation 
spectroscopy. Experiments were performed at the BL11XU synchrotron beamline at SPring-8 
using a X-ray diffractometer integrated with a molecular-beam epitaxy chamber. The 
reflected X-rays were measured with a charge-coupled device camera while compound 
semiconductors were being grown. Through the temporal changes of speckle patterns 
characteristic of coherent diffraction, evolution of the surface structures during 
crystal growth was successfully observed. 
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１．研究開始当初の背景 
 強度ゆらぎ分光法は、もともと、レーザー
光源を用いた可視光領域で発展した手法で、

比較的低い振動数でゆらぐ散乱体のミクロ
ンスケールのダイナミクスを研究するため
に用いられてきた。この手法に本質的なのは、



平行性の高い、空間コヒーレンスの長い光を
使うことである。コヒーレンス度の低いビー
ム（ビームサイズ >> コヒーレンス長）を用
いて、平均構造としては一定の、局所的な構
造ゆらぎを示す対象を測定した場合は、ビー
ム内の互いにコヒーレントでない成分間で
ゆらぎが平均化されてしまうため、散乱強度
は時間的に一定のままである。一方、コヒー
レントビーム（ビームサイズ ≒ コヒーレン
ス長）で測定した場合には、構造ゆらぎに応
じた散乱光の時間的変動が観測される。近年、
世界各地で第三世代放射光施設が建設され、
コヒーレンス度の高い X線ビームを得られる
ようになるにしたがい、X 線領域でも強度ゆ
らぎ分光が可能になり、合金の原子スケール
での不均一構造のゆらぎや水の表面張力波
の研究などがおこなわれている。 

 申請者らは、化合物半導体の製膜装置をシ

ンクロトロン放射光ビームライン（SPring-

8・BL11XU）に設置し、その場放射光X線回折

の手法を用いて、結晶成長中の表面構造や表

面粗さの変化、ナノ結晶成長の時分割測定に

成果を上げてきた。この装置と、放射光施設S

Pring-8から得られるＸ線のコヒーレンスと

を十分活用すれば、結晶成長中のＸ線強度ゆ

らぎ分光測定をおこなうことができる。 

 結晶表面における強度ゆらぎ分光の海外
における先行研究として、低速電子線回折を
用 い た 先 駆 的 な 仕 事 （ Temporal LEED 
spectroscopy, TLS）がある。しかし、結晶
成長のダイナミクス研究に X線強度ゆらぎ分
光を応用した例は報告されていなかった。 
 
２．研究の目的 
 表面の構造変化のダイナミクスは、結晶成
長を理解する基礎として重要である。結晶成
長中に進行する表面ダイナミクスには、質的
に異なる二タイプがあり得る。ひとつは、吸
着原子の被覆率や、島の密度が時間とともに
増えたり減ったりするような変化である。こ
のような、平均構造が全体として移り変わっ
ていくタイプのダイナミクスをここでは「遷
移型ダイナミクス」と呼ぶことにする。この
ような変化は、たとえば電子線・Ⅹ線の反射
率の変化を時分割測定することで、これまで
も比較的よく研究されてきた。これに対して、
平均構造としては一定であっても、局所的な
構造がゆらいでいるような質的に異なる別
のタイプのダイナミクスを考えることが可
能であり、これを「ゆらぎ型ダイナミクス」
と呼ぶことにする。ゆらぎの種類およびその
時間スケールを明らかにすることは、結晶成
長研究に新しい観点をもたらし、結晶成長技
術の可能性を広げると期待できる。このよう
な重要性にもかかわらず、「ゆらぎ型ダイナ
ミクス」は、それを検出できる方法がなかっ
たため、従来はほとんど研究の対象になって

いなかった。 
 そこで本研究では、第三世代放射光Ｘ線を
用いたＸ線回折法・強度ゆらぎ分光法を用い、
化合物半導体の分子線エピタキシー成長中
に見られる動的現象を解析することをねら
いとした。とくに、結晶成長時に進行し、結
晶成長に本質的な影響を及ぼしているステ
ップ端や島の形状のゆらぎなどナノスケー
ルでの「ゆらぎ型ダイナミックス」現象を実
験的に明らかにすることを目的とした。 
 
３．研究の方法 
 実験は、放射光施設 SPring-8 のビームライ
ン BL11XU において、分子線エピタキシー結
晶成長装置と一体化したＸ線回折計を用い
ておこなった。図１に実験配置の模式図を示
す。アンジュレータからの放射光 X線は液体
窒素冷却の Si(111)に結晶モノクロメータで
分光し、0.1378nm の波長を取り出して用いた。
X線はさらに2枚のRhコート平面ミラーで全
反射させ、高調波成分を除去している。光源
の大きさは600μm×20μmで、ここから66.7m
の距離に設置した直径 10 ミクロンのピンホ
ールでコヒーレント成分を切り出した。ピン
ホールから試料までの距離は 200mm で、近接
場条件を十分に満たすようにした。試料には
InSb(001）面基板を用い、InSb をホモエピタ
キシャル成長させながら、試料基板からのＸ
線反射強度の二次元分布をピクセルサイズ
28.8μm の電荷結合素子（CCD）検出器を用い
て測定した。試料から検出器までの距離は
1400mm で、検出器の画角は約 1°をカバーし
ている。基板表面に対するＸ線の入射角は
0.609°とした。InSbの成長レートは 0.1ML/s
である。CCD の露光時間は 4秒で、これに 0.5
秒のデータ読み出し時間を加えた 4.5秒がフ
レームレートとなる。 
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図１ 実験配置の模式図。 



４．研究成果 
 図 2は一連の連続測定のうち、いちばん最
初のフレームの散漫散乱プロファイルであ
る。縦軸は、散乱ベクトルの面内成分のうち、
X線ビーム進行方向に沿った 

 
 

 
    (1)

を表し、横軸はそれと直交する成分に対応す
る。ここで、α、βはそれぞれ X線の入射角
および出射角である。ここに示した CCD 画像
の 1ピクセルは角度にして 0.00118 度に対応
する。 
 測定されたプロファイルは、平均的には表
面ラフネスの面内方向の相関長を反映した
ブロードな散漫散乱を示している（図 2左）
が、一部を拡大した図 2の右の図には、粒状
のスペックル散乱が確認できる。露光時間 4
秒の画像でこのようなスペックル散乱が明
瞭に観察されることは、0.5ML の成長によっ
て、本測定の対象になっている 2.5 ミクロン
以上のスケールの表面構造はほとんど変化
していないことを示している。 
 
 

 
 図 3 は散漫散乱プロファイルの InSb 成長
中の時間変化を示したものである。測定され
た散漫散乱強度には、顕著なゆらぎが認めら
れる。このゆらぎは、統計的なポアソンノイ
ズではなく、コヒーレント散乱に特有なスペ
ックルパターンに対応するものである。成長
が進行するにつれ、散漫散乱の幅は狭くなっ
ていき、基板表面のテラス幅が増加している
ことを示している。 
 本測定で求められた時間的に変化するプ
ロファイルに対して、スペックル散乱に由来

するゆらぎ成分を以下の式で定義する。 

  (2) 
 

ここで、I(q,t)は測定された強度、<I(q,t)>
は、インコヒーレントな X線ビームを用いた
場合に測定されるであろう平均的なプロフ
ァイルである。ただし、系が時間変化してい
るため、平均プロファイルを実際に測定する
ことは不可能である。そこで本研究では、ス
ペックル散乱の幅よりも十分に大きい、隣接
した 40 ピクセルの強度をΔqx について平均
することによって、平均的プロファイルを推
定した。 

 
 図 4 は、このようにして求めたゆらぎ成分
の時間変化を示したものである。縦軸は連続
的に測定した CCD画像のフレーム数を表して
いる。横軸は散乱ベクトルの面内成分Δqxを
CCD 画像のピクセル数を単位に表している。
このデータから、成長開始直後のフレームで
は強度のゆらぎが大きいこと、および、成長
が進行するにつれ、しだいにゆらぎが小さく
なっていくことが目視によっても容易に確
認できる。 
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図 4  強度ゆらぎ成分の時間変化。 
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図 3 InSb 成長中の散漫散乱プロファイル
の時間変化 

     
図 2 InSb(001)からの散漫散乱プロファ
イルの例。（左）測定範囲全体（72×815
ピクセル）。（右）鏡面反射付近の拡大。



 ゆらぎの時間発展を定量的に評価するた
めに、本研究では、次の式で定義される
two-time correlation関数を用いた解析をお
こなった。 
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ここで、右辺の平均は、同一とみなせる qに
ついておこなう。今回の測定で得られたデー
タの場合、two-time correlation 関数に明瞭
な q依存性は確認されなかった。そこで、統
計精度を向上させるため、Δq=90 ピクセルか
ら 390 ピクセルまでの範囲の qについて平均
をとることで C(q,t1,t2) を計算した。
C(q,t1,t2)は、より自然な変数 t0=(t1+t2)/2
とΔt=(t2-t1)を用いて表すことができる。こ
のように変数変換したとき、ある時刻 t0に対
して、Δt 方向の C(q,t
相関時間τを与える。 
 この方法でゆらぎの相関時間の時間発展
を求めた結果を図 4に示す。図の直線は、フ
ィッティングではなく、目安として引いたも
のである。これと比較すると、成長時間が
3000 秒以下の範囲では、相関時間は、時間と
ともにほぼ線形に増加していることがわか
る。相関時間に約 500 秒の周期をもつ振動成
分がのっているのは、二結晶分光器などビー
ムライン光学系の不安定性に由来するノイ
ズと推測される。ゆらぎの相関時間が時間に
比例する挙動は、三次元結晶粒の成長に関す
る過去の研究でも報告されており、二次元の
結晶成長中の構造ゆらぎについても適用さ
れる普遍的なスケール則の存在の可能性を
示している。3000 秒以降の挙動に

 
 まとめとして、X 線強度ゆらぎ分光の手法
を用いて、分子線エピタキシャル成長中に、
基板表面が平坦化し、テラス幅が拡大してい
くさいの構造ゆらぎの時間構造を初めて測
定した。ゆらぎの相関時間は、成長時間とと
もにほぼ線形に増加する挙動を示した。これ

により、従来の手法では対象にできなかった
結晶成長中の「ゆらぎ型ダイナミ
究
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図 5 強度ゆらぎの相関の時間発展。 


