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研究成果の概要（和文）：高密度ラジカル照射下におけるInNおよび高In組成InGaNの成長機構の解明を目的に、
申請者らが開発した高密度ラジカル源を用い、一般的なプラズマ源に対して10倍以上高密度な窒素ラジカル照射
下での結晶成長を調査した。比較的高い成長温度である447から590℃において、40~42%の高いIn組成を実現し
た。温度が高いほどモザイシティが減少する傾向から、高密度な窒素ラジカル照射によるInNの分解・脱離の抑
制と、高温成長による結晶性の向上が示唆された。また角度分解X線光電子分光法における最大エントロピー法
による深さ方向分析システムを構築し、イオンとラジカルの交互照射における表面構造変化を明らかにした。

研究成果の概要（英文）：In order to clarify the growth mechanism of InN and high-In content InGaN 
under high-density radical irradiation, the crystal growth of InGaN under the irradiation of 
high-density nitrogen radical by our originally developed high-density radical source, of which 
density was 10 times or more higher than general plasma sources, was investigated. A high In content
 of 40 to 42% was achieved at a relatively high growth temperature of 447 to 590℃. The lower the 
mosaicity was obtained at the higher growth temperature, suggesting that the high-density nitrogen 
radical irradiation suppresses the decomposition and desorption of InN, and that high-temperature 
growth improves crystallinity. In addition, the analysis system of depth profile by the maximum 
entropy method in angle-resolved X-ray photoelectron spectroscopy was established, and the change in
 surface structure due to alternate irradiation of ions and radicals was clarified.

研究分野： プラズマプロセス工学

キーワード： プラズマ　ラジカル　InGaN　分子線エピタキシー

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
一般的なプラズマ源と比較して10倍以上高密度な窒素ラジカルの照射による、InNの分解・脱離の抑制、高温成
長の実現、結晶性向上の可能性は、高InN組成InGaNの成長手法の確立に資する重要な知見ある。また本研究で用
いた分子線エピタキシー法に限らず、化学気相堆積法など他の成長手法においても高密度窒素ラジカル照射が有
用であることが示唆される。また角度分解X線光電子分光法における最大エントロピー法による深さ方向分析か
ら得られた、イオンとラジカルの交互照射に関する知見は、原子層プロセスにおけるステップ間のシナジー効果
を定量的に示唆する結果であり、反応機構の理解と最適化において重要な基盤となる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 現在、発光素子や車載用を中心としたパワーデバイスなどの電子デバイスの研究開発と実用

化進んでいる GaN（エネルギーバンドギャップ 3.4 eV）、AlN（同 6.3 eV）及びその混晶（AlGaN）

に対して、より狭いエネルギーバンドギャップ（0.7 eV）と極めて高い電子移動度を持つ InN お

よび高 InN 組成 InGaN の高い結晶性を有する薄膜成長の実現と、その実用化への強い期待があ

る。これにより、近赤外領域までの長波長発光が可能な発光素子のみならず、将来の超高速メモ

リデバイスなどに資する高移動度チャネルの実現が期待される。しかし実際には、比較的結晶性

が高い結晶成長が可能な分子線エピタキシー法（MBE）でも最大で 3,280 cm2/Vs であり、数値計

算から予測されている InN の期待値には遠く及ばない（L. Hsu, et al, J. Appl. Phys. 102, 

073705, 2007.）。また発光素子としても、InN はもちろん、InGaN においても一般的には InN 組

成が数%程度に留まっている。その原因の一つには、InN 層が低融点（1,100°C）であるために（GaN

は 2,500°C、AlN は 2,200°C）、一般に高い結晶性に不可欠な高温成長が適用できないことが挙げ

られる。このような場合においては、プラズマ支援など熱エネルギー以外での反応促進が必須と

なる。しかし、プラズマなどを用いた手法に促進、おいても、未だ InN が有する高い移動度は実

現されておらず、プラズマ照射条件のドラスティックな向上や変化が求められる。これに対し

我々は、後述する高密度ラジカル源を用いた GaN および InGaN の低温成長における実績から、

1013 cm-3 以上の窒素ラジカル照射下では結晶性と成長速度のトレードオフが破られることを見

出している。すなわち、この知見に基づいた本研究課題における学術的な「問い」として、従来

と比較して１０倍以上高密度な窒素ラジカル照射下において、InN 薄膜の初期成長過程がどのよ

うに変化するか、またその知見に基づく表面反応制御によって高移動度 InN の低温成長技術の

確立が可能であるか、といったことが位置づけられる。 

 
２．研究の目的 
 本研究の目的は、従来よりも 10倍以上高密度なラジカル照射下における、InN および高 InN
組成 InGaN（InN 組成：50%以上）の低欠陥・低モザイシティな高結晶性薄膜の低温・初期成

長機構の解明であり、従来に無い新しい窒化物半導体の低温成長技術の確立のための基盤研究

と位置づけられる。具体的には、申請者らが開発した、従来の誘導結合型プラズマ源（ICP）と

比較して 10倍以上も高密度な窒素ラジカルを生成可能な高密度ラジカル源を駆使して、超高密

度な窒素及び水素ラジカル照射下での

InN および高 InN 組成 InGaN（InN 組

成：50%以上）の低温成長に取り組む（図

１）。特にその初期過程を走査トンネル

顕微鏡や X 線光電子分光法などによっ

て in-situ解析して、原子レベルで明ら

かにするものである。すなわち、当該分

野における本申請研究の学術的な特色・

独創的な点は、これまでに申請者らが独

自開発してきた高密度窒素ラジカル源

とそれを用いた低温成長プロセスによ

る GaN および InGaN（InN 組成＜16%）

の高結晶性・高速成長技術（MBE 法）

図 1 高密度ラジカル源で生成した窒素ラジカルに

おける絶対密度のN2流量依存性 



と、Si基板上での GaN の低温・アンモニアレス成長技術（RE-MOCVD 法）を技術基盤として、

その更なる革新に向けた基礎科学研究であることと言える。 

 
３．研究の方法 
 本研究では、超高密度な窒素及び水素ラジカル照射下における InN および高 InN 組成 InGaN

の低温成長技術の確立に資するき基礎研究として、特に 2 つの反応系にフォーカスして、反応素

過程を原子レベルで解析した。1 つ目は、GaN テンプレート上での InN および InGaN（InN 組

成：50%以上）の成長における、In の表面拡散と偏析機構の原子レベルでの解明である。特に高

密度な窒素ラジカル照射が In の表面拡散や偏析に及ぼす効果を明らかにする。GaN や InGaN の

表面再構成構造については米・Carnegie Mellon University の R. M. Feenstra や独・マックスプラン

ク研究所の D. W. Greve などによる丹念な研究がある（Phys. REV. Lett., 79, 3934-3937, 1997等）。

また InN や GaN の成長についても核形成や表面モフォロジーの報告例があるが、窒素プラズマ

を用いた成長においてプラズマ照射条件にフォーカスして、その効果を論じた研究はほとんど

無い。本研究では、InN 層や高 In 組成 InGaN 層の形成において、窒素ラジカルの量が問題であ

るのか、または質（ラジカルの種類）の問題であるのかを明らかにし、これまでに行ってきた窒

素ラジカル源の開発とそれを用いた成長技術の構築にフィードバックすることを目的に取り組

んだ。ラジカル照射には申請者らが開発した高密度ラジカル源（HDRS）を用い、従来の誘導結

合型プラズマ源（ICP）と比較して 10倍以上高密度な窒素・水素ラジカル照射下での特異な結晶

成長過程を調査した。また真空を維持したまま装置間で試料を搬送可能なシャトルシステムを

駆使し、表面組成や化学結合状態の変化を原子レベルで明らかにした。もう一つは、Cl ラジカ

ルと Ar イオンの交互照射による原子層エッチングプロセスにおける、反応素過程の解明である。

特に、角度分解 X 線光電子分光法（ARXPS）での表面組成の深さ方向解析を行った。ARXPS で

は、最大エントロピー法（MEM）による深さ方向分析システムを構築し、プラズマ照射表面の

原子層レベルでの組成分析を行った。また最終年度においては、高 In 組成 InGaN の成長を実

施した。 

 

４．研究成果 

 高移動度 InN チャネルの低温成長技術の確立に資する、高密度ラジカル照射下における InN
および高 In 組成 InGaN（In 組成：50%以上）の初期成長機構の解明を目的に、ラジカル照射

下での結晶成長その場観察手法の構築に取り組んだ。ラジカル照射には申請者らが開発した高

密度ラジカル源（HDRS）を用い、従来の誘導結合型プラズマ源（ICP）と比較して 10 倍以上

高密度な窒素・水素ラジカル照射下での特異な結晶成長の初期過程を調査した。ラジカル照射表

面の観察には、走査トンネル顕微鏡（STM）や、ガス雰囲気下（100Pa 以下）でも原子像観察

可能な反応科学超高圧走査透過電子顕微鏡、角度分解 X 線光電子分光法（ARXPS）での表面組

成の深さ方向解析を行った。ARXPS では、最大エントロピー法（MEM）による深さ方向分析

システムを構築し、プラズマ照射表面の原子層レベルでの組成分析を行った。最尤法の一種で

ある MEM では、確率分布の推定によって未知のデータを算出する必要があるため、デー

タフィッティングの結果を人為的に判定することが必要とされる。これによって一程度の

外れ値には影響されにくく、ばらつきが大きかったり、有限のデータ点数に対しても精密に

フィッティングできる利点がある一方、適正なデータフィッティングが成されているかの

判定が難しい。そこで、比較的シンプルな組成分布が想定される試料や、モデル分布の設定

により、フィッティングプログラムと判定基準を確立した。その結果、Ar イオンと Cl ラジ

カルを交互照射した表面の組成分布について、原子レベルでの詳細な深さ方向解析ができ



るシステムを実現し

た。これにより Ar イオ
ンと Cl ラジカルの交互

照射を行った GaN表面
において、Ar イオン照

射後のGa金属の表面組

成が Ar イオンの加速エ

ネルギーに依存して変

化することを明らかに

した。一方、Ga 金属の

表面組成に関わらず、そ

れに続く Cl ラジカル照

射後での Cl の表面組成

は一定であることを見

出した。このことからCl
ラジカルが試料表面の

Ga 金属を選択的に揮発

脱離させることにより、

GaN 表面の状態が一定

となるものと考えられ

る。更に、実際の原子層

エッチングに近い、Ar
イオンと Cl ラジカルを交互照射における、GaN 表面組成・構造のステップ毎の変化の解析

に取り組んだ。その結果、イオンエネルギーが 116.0 および 212.6 eV である場合において、

Ar イオン照射によって形成される Ga-rich 表面層の厚さがそれぞれ 0.8 および 1.1 nm で

あることがわかった（図 2）。これに伴い、次段の Cl ラジカル照射ステップにおける Cl ラ
ジカルの侵入深さが変化することを見出した。これらの知見は、原子層プロセスにおけるス

テップ間のシナジー効果を定量的に示唆する結果であり、同プロセスの反応機構の理解と

最適化において重要な基盤となる。一方、STM や XPS と、多様なプラズマ照射システムとの

間を、真空状態を保ったままで試料搬送可能な真空シャトルシステムについて、より高真空状態

で試料搬送可能なシャトル接続ポートチャンバを開発し、表面の清浄性をより高質かつ長時間

に保つことを可能とした。 
 最終年度では、これまでの知見を基盤として、高 In 組成 InGaN の成長を実施した。HDRS
を用いて生成した従来の一般的な ICP と比較して 10 倍以上高密度な窒素ラジカルの照射下に

おいて、比較的高い成長温度である 447〜590℃で InGaN を成長した。その結果、これらの高

温領域で In 組成 40〜42%の高 In 組成 InGaN の成長を実現した。また X 線ロッキングカーブ

測定において、成長温度 447℃、521℃および 554℃の場合の InGaN(0002)面の半値全幅

(FWHM)は 3,610、2,372 および 2,055 arcsec であり、成長温度が高いほどモザイシティが減少

する傾向が得られた。すなわち、HDRS を用いて生成した、従来の一般的な ICP と比較して 10
倍以上高密度な窒素ラジカルの照射によって InN の分解・脱離が抑制され、高温成長とそれに

よる結晶性の向上が実現可能であることが明らかとなった。これらの結果は分子線エピタキシ

ー法(MBE)による InGaN 成長の結果であるが、MBE に限らず、化学気相堆積法(CVD)やパル

図2 6サイクル目のArイオン照射後におけるGa 3d成分の深さ方向分布

（Arイオンエネルギー：116.0および212.6 eV） 



ス レ ー ザ ー 堆 積 法

(PLD)など多様な成膜

手法においても、HDRS
によって生成される高

密度窒素ラジカルの照

射が有用であることを

示唆するものと考えら

れる。 

図3 X 線ロッキングカーブ測定における InGaN(0002)面の半値

全幅(FWHM)と、In 組成の基板温度依存性 
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