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新技術の概要
良質な材料開発のためには、半導体結晶がどのように成長していくのか
成長中の様子を調べたいけれど・・・

代表的なライブ観察手法の【従来技術】反射高速電子線回折では得ら
れる情報が少ない。

→表面近傍の情報に限定、プローブが電子線では定量性に課題

成長後の試料を【従来技術】 X線回折をつかって室温で評価しても、
成長中の様子は調べられない。

→成長温度と室温で異なる結晶状態、試料間誤差が課題

従来技術の課題を克服した【新技術】放射光その場X線回折によって、良
質な材料開発に向けた様々な課題の解決に導きます。
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半導体結晶
III-V族化合物半導体

窒化ガリウム（GaN）系
・・・発光素子、パワーデバイス

ガリウムヒ素（GaAs）系
・・・HEMT、発光素子、太陽電池

半導体結晶成長の様々な謎が未解明

例えば成長初期の結晶ひずみ、転位構造、表面界面構造

謎の解明には結晶成長中のライブ観察が有効

半導体結晶の高品質化、高機能化への近道
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半導体結晶成長中のライブ観察

バルク結晶（３次元）成長
光学顕微鏡 など

薄膜結晶（２次元）成長
反射高速電子線回折（RHEED）
基板そり測定 など

ナノ結晶（１・０次元）成長
観察手法を開発中

ライブ観察

難

易

結晶サイズ

大

小

新技術の範囲

材料開発において、結晶ひずみや欠陥、結晶構造が成長ととも
にどのように変化していくのかライブで観察することは重要
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従来技術

反射高速電子線回折（RHEED）
電子線回折パターンをCCDカメラでモニタリン
グすることで、結晶成長中の様子をライブ観
察可能。結晶表面の凹凸に敏感。

代表的なライブ観察手法

X線回折：XRD
X線は物質透過性、構造敏感性、定量性に
優れており、結晶ひずみ、欠陥、組成など
の情報を同時に取得可能。

代表的な結晶評価手法
ピーク位置➡結晶ひずみ・組成

ピーク広がり➡欠陥密度

X線回折の逆格子マッピング（室温測定）

薄膜成長中の電子線回折パターン

表面平坦 表面荒れ

基板ピーク →

薄膜ピーク →
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従来技術の弱点

X線回折（室温測定）
- 成長温度と室温で異なる結晶状態
- 試料間のバラツキが問題

➡ 成長中の結晶状態を反映していない。
➡ 多数の試料を準備する必要がある。

反射高速電子線回折
- 表面近傍にのみ敏感
- 電子線は物質との相互作用が大きいため定量解析が困難

➡ ひずみや欠陥などの結晶状態にかかわる情報は得られない。
➡ 結晶成長の謎の解明には情報量が不十分である。
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新技術（放射光その場X線回折）に
よる課題克服

X線回折は物質透過性、構造敏感性、定量性に優れているが、測定に時間
がかかるため反射高速電子線回折のような高速モニタリングは困難だった。

➡高輝度の「放射光X線」と「２次元検出器」の利用による測定の高速化

➡X線回折の長所を生かしつつ、ライブ観察手法を開発することで課題克服

電子

加速度

速度
放射光

大型放射光施設 SPring-8
(兵庫県佐用町）

放射光の発生概念図

© RIKEN/JASRI.
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新技術の位置づけ

新技術の特徴
X線➡結晶ひずみや欠陥密度の定量解析可
高輝度放射光➡高速測定➡ライブ観察可
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実験装置

MBE：分子線エピタキシー、XRD：X線回折計

MBE-XRD複合システム＠SPring-8・BL11XU
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装置仕様
２台のMBE装置を入れ替え可能
- ガリウムヒ素系MBE装置（原料：Ga、In、As、Sb、Mn）
- 窒化ガリウム系MBE装置（原料：Ga、In、Al、Nプラズマ、Si、Mg）

X線測定
- X線エネルギー：6-70keV
- ビームサイズ：400ミクロンから1ミクロンまで集光可

付属するライブ観察手法
- 反射高速電子線回折：RHEED
- 蛍光X線測定による組成分析

測定のみも可能、加熱中のプロセス評価も可能
- 実験室のX線回折装置では測定できない薄い結晶、小さい結晶
- 1200℃まで加熱可能

➡ デバイス開発に重要な多種材料、多様なライブ観察に対応
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ガリウムヒ素系での適用事例
（測定方法）

InGaAs/InAs/GaAs(111）A成長中の放射光その場X線回折

InGaAs成長中のライブ動画試料構造

入射X線 回折X線

2次元検出器
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ガリウムヒ素系での適用事例
（従来法との比較）

• 原子層スケールできめ細かく結晶状態を追跡可能
• 数ナノメートルの成長初期のひずみや欠陥密度も評価可能

従来法
（室温でのX線回折）

InGaAsの膜厚とピーク広がり(欠陥密度）の関係

T. Sasaki et al., J. Cryst. Growth 512, 33 (2019).

膜厚の異なる試料を
多数作製する必要あり
（データのバラツキ大）

１試料でライブ観察
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ガリウムヒ素系での適用事例
（多層構造の評価に応用）

• これまで見過ごされていた特異なひずみ緩和現象を発見
→結晶成長の謎の解明に貢献

• X線の物質透過性→埋もれた内部構造の評価に有効

T. Sasaki et al., J. Cryst. Growth 425, 13 (2015).

GaAs(001)

In0.19Ga0.81As

In0.09Ga0.91As300nm

300nm
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窒化ガリウム系での適用事例
（測定方法）

入射X線

回折X線

GaN/SiC(0001）成長中の放射光その場X線回折
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窒化ガリウム系での適用事例
（従来法との比較）

従来法
（反射高速電子線回折）

• 放射光と二次元検出器により原子層スケールの高速測定を実現
• 従来法では得られない結晶ひずみや欠陥密度を定量的に評価可能

新技術
(放射光その場X線回折）
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T. Sasaki et al., Appl. Phys. Lett. 108, 012102 (2016).

表面平坦 表面荒れ

GaN成長中の結晶ライブ観察
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窒化ガリウム系での適用事例
（量子ナノ構造へ応用）

未踏領域の量子ナノ構造のライブ観察も可能に！

GaNナノワイヤ成長中のライブ観察
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まとめ

放射光X線と二次元検出器を利用することで、従来のX線回折の長
所を生かしつつ、反射高速電子線回折のようなライブ観察できる手
法（放射光その場X線回折）が利用可能になった。

【従来技術】 X線回折：XRD
- 室温測定では熱膨張係数差の違い、 作製試料間の再現性が問題

【従来技術】 反射高速電子線回折
- 表面近傍の凹凸にのみ敏感
- 電子線は物質との相互作用が大きいため定量解析が困難

【新技術】 放射光その場X線回折
- ガリウムヒ素系、窒化ガリウム系材料成長中の結晶ひずみ、欠陥
密度の定量解析が可能
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想定される利用方法・用途

各種材料・構造における結晶成長のライブ観察
- III-V族半導体だけでなく、それ以外の新しい材料系への展開や新し
い構造への応用も期待

測定のみも対応可能、加熱中のプロセス評価も可能
- 実験室のX線回折装置では測定できない（時間がかかる）超薄膜や
小さい結晶の評価も対応可能
- 1200℃まで加熱可能なため熱処理中のプロセス評価も可能

材料開発に重要な「タイミング」が
- ライブ観察によって、結晶成長の様々な謎の解明に有効であるのと
同時に、良質な材料開発に向けて重要となる欠陥の発生や構造の変化と
いった様々な「タイミング」を捉えることが可能

装置開発
- 放射光施設に限定しないライブ観察装置の開発にも応用可能
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