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研究成果の概要（和文）：大気圧マイクロプラズマを用いてGaNの表面改質効果を実験的に検討した。接触角をθ/2法
による算出を行ったところ、プラズマ処理前では65.8°、プラズマ処理後では22.6°となり、40°以上の減少が確認さ
れた。またプラズマによる表面処理によって対象物の表面への官能基の導入や化学組成の変化が期待されるためGaNの
表面処理後の化学的変化を調べるためXPSを用いてGaN表面の化学結合解析を行ったところ、GaNを形成しているN-Gaピ
ークの増加がマイクロプラズマ処理後のサンプルより確認された。マイクロプラズマ処理による各種活性種がGaN表面
へ作用したものと考えられる。

研究成果の概要（英文）：In this study, surface treatment of GaN substrate by atmospheric pressure 
microplasma was carried out, and the treated GaN surface was analyzed to check the effect of atmospheric 
pressure microplasma on the GaN surface. Atmospheric pressure microplasma is non-thermal plasma and a 
type of dielectric barrier discharge that has small discharge gap and requires relatively low discharge 
voltage of only about 1 kV. Due to the structure of microplasma electrodes, the generated electric field 
was closed between the electrodes; therefore, only various active species and ions which provided by 
streamers could affect a target surface. GaN surface was treated by AC and negative pulse powered 
microplasma using as process gases Ar and N2. GaN surface was analyzed by an X-ray Photoelectron 
Spectroscopy (XPS) and an Atomic Force Microscope (AFM).

研究分野： 大気圧マイクロプラズマ応用

キーワード： マイクロプラズマ　表面改質　結晶成長　GaN
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１．研究開始当初の背景 
本研究で対象物とした GaN(ガリウムナイ

トライド)は、シリコン系半導体材料に代わる

材料として現在非常に注目されている。GaN

の産業応用としては、微量のインジウムを添

加することにより、青・紫色の LED や半導

体レーザーが開発されており、または Al を

添加することにより、その結晶構造の特徴で

あるヘテロ構造を利用した高周波動作可能

なパワーデバイスが研究されている。 

GaN は通常、サファイア基板上のヒ化ガリ

ウム(GaAs)を窒化されることにより得られ

る。しかし、サファイア基板との格子定数な

どの不整合により、転位と呼ばれる結晶欠陥

が問題となっている。転位には刃状転位、螺

旋転位など様々なものがあり、GaN の物性や

電気的特性を大きく悪化させる原因として

改 善 が求め ら れてい る 。現在 で は 、

MBE(Molecular Beam Epitaxy) や

MCE(Microchannel Epitaxy)といった新た

な結晶成長技術が研究されており、転位改善

のために様々な手法が提案されている。近年

では、結晶成長プロセスにおいてプラズマの

応用も盛んになっており、結晶の界面・表面

処理など、GaN については窒化過程への応用

などが検討されている。 
 
２．研究の目的 
本研究は、大気圧マイクロプラズマを GaN

結晶の再成長プロセスにおける前処理技術

として応用を検討したものである。大気圧マ

イクロプラズマを用いて GaN 結晶の表面処

理を行い、GaN 結晶再成長に適した結晶面を

作り出し、再成長プロセスにおいて低欠陥で

高品質の GaN 結晶を製造することを目的と

した。 
 
３．研究の方法 
3(1) 大気圧マイクロプラズマ電極 

本研究で用いた大気圧マイクロプラズマ

電極の概要を図 1 に示す。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1 大気圧マイクロプラズマ電極 

 

電極は、ステンレス製パンチングメタルに

誘電体をコーティングした誘電体バリア放

電電極を２枚１組で使用し、間にスペーサー

を挟みこむことで平行平板電極を作製し、大

気圧マイクロプラズマ電極とした。スペーサ

ーを電極間に挟むことにより電極間ギャッ

プ長を調整しており、本研究での電極間ギャ

ップ長は 100 m である。また、スペーサー

は放電する箇所とガスが流れる箇所を限定

する役割をしており、電極の中心部のみ開口

部を設けている。電極の孔径は 1.6 mm（開

口率 33.3%）のものを実験に用いた。電極間

に挟むスペーサーは各孔径ごとに形状が異

なり、ガスが通過する面積が約 14 mm2とな

るようスペーサーを作成した。また、電極と

GaN 基板の間にシリコンゴムを挿入するこ

とにより、照射距離を 1 mm に調整した。 

2 枚の電極の片方に電圧をかけることで、

電極間に放電が生じ、マイクロプラズマが生

成される。マイクロプラズマの発生に伴い、

電極間にプロセスガスに応じた各種活性種、

イオンが発生し、これらがガス流に乗り、処

理対象物表面に衝突させ、改質を行う構造で

ある。この電極の構造上、電極間で電界が閉

じているため、マイクロプラズマが対象物表

面に接触する可能性は無く、活性種、または

イオンのみで表面を処理でき、プラズマジェ

ットやコロナ放電などの処理と比べて、比較

的ソフトな処理が可能でと考えられる。 



3(2) 実験装置 

 図 2に本研究でも用いた表面改質実験装置

の構成を示す。プロセスガスをチャンバー内

に供給することで、それぞれのプロセスガス

に応じたガス雰囲気下で表面処理を行うこ

とができる構造となっている。なお、本研究

ではチャンバー内にプロセスガスを 5 L/min

で供給し、4 分間置換を行うことで、ほぼプ

ロセスガスに応じたガス雰囲気下を作り出

した。プロセスガスには希ガスである Ar ガ

ス、GaN の主成分である窒素ガスを用いた。

希ガスは準安定状態を持つ単原子分子であ

るため、比較的容易に非熱平衡大気圧プラズ

マを生成でき、準安定励起種の持つエネルギ

ーも高いことから表面改質によく用いられ

る。He ガスに比べ Ar ガスは生成コストが低

いため、実用化も視野に入れ、本研究では

Ar ガスを用いて実験を行った。窒素ガスは大

気圧マイクロプラズマ処理による GaN 表面

の化学修飾など化学的な反応に需要がある

と考えた。それぞれのプロセスガスは圧力

0.1 MPa、流量 5 L/min で大気圧マイクロプ

ラズマ電極に供給した。大気圧マイクロプラ

ズマ電極と GaN サンプルはチャンバー内に

設置されており、電極の放電ギャップは 100 

μm、電極と GaN サンプル表面までの距離は

1 mm に設定した。 

大気圧マイクロプラズマ生成用電源とし

て、本研究ではネオントランスで昇圧した交

流高電圧と自作の負極性パルス電源からの

パルス高電圧を使用した。なお、放電電圧お

よび放電電流はデジタルオシロスコープ

（Tektronix、TDS2024B）、高電圧プローブ

（ Tektronix 、 P6015 ）、 電 流 プ ロ ー ブ

（Tektronix、P6022）を用いて測定した。 

GaN サンプルは Saint-Gobain 社に依頼し、

サファイア基板上にエピタキシャル成長さ

せたものを使用した。GaN サンプルのスペッ

クは、GaN結晶(N-type doped)の厚さ 3.5 μm、

転位密度 4×108 cm-2である。 

 大気圧マイクロプラズマ処理後の GaN サ

ンプルの評価には AFM、SEM による GaN

表面形状変化の観察と XPSによる GaN表面

の化学結合解析、XRD による大気圧マイクロ

プラズマ処理後の半値幅の測定による結晶

性の評価を行った。評価用分析装置類は図３

に示す。 

表 1 表面改質実験条件 

プロセスガス Ar、N2 

ガス流量 5 [L/min] 

電圧源 交流 パルス 

放電電圧 
Ar：1.0 [kV] 

N2：1.65 [kV] 

Ar：1.2 [kV] 

N2：1.7 [kV] 

周波数 27 [kHz] 20 [kHz] 

処理時間 5、30 [s] 

GaN 表面と

電極の距離 
1 [mm] 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図２ 実験装置図 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図３分析装置図 



４．研究成果 
4(1) AFM による GaN 表面形状の分析結果 
 

AFM を用いて大気圧マイクロプラズマ処

理後の GaN 表面変化を観察した。未処理の

GaN 表面の AFM 像を図 4 に示し、図 5 に交

流電圧源を使用した大気圧マイクロプラズ

マ処理後の GaN 表面の画像を、図 6 にパル

ス電圧源を使用した大気圧マイクロプラズ

マ処理後の GaN 表面の画像を示す。 

 
 
 
 
 
 

図 4 未処理の GaN 表面の AFM 像 
 

 

 

 

 

 

 

図 5 交流電圧源を使用して処理した 

GaN 表面の AFM 像 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 6 パルス電圧源を使用して処理した GaN

表面の AFM 像 

未処理のGaN表面には結晶欠陥により生

じた縞状の模様が表面に現れているのが確

認された。交流電圧源を用いて処理を行った

場合(図 5)、Ar、N2 処理で共に GaN 表面形

状の変化があった。また、処理時間の増加に

伴い GaN 表面の粗さが小さくなっている。

パルス電圧源を用いて処理を行った結果(図

6)を見ると、交流電圧源での処理と比較して

GaN 表面形状がより変化していることが分

かる。30 s 処理後では Ar、N2処理共に表面

の粗さが小さくなり、GaN 表面が平らな面に

なっていることが分かる。 

プラズマによって生成されるArの励起種

は高いエネルギーを持っていることが知ら

れており、大気圧 Ar マイクロプラズマ処理

においてもエッチングなどの物理的な効果

により物理的に表面形状が変化したと考え

られる。また、N2処理の場合では Ar 処理と

同様にエッチングなどの物理的な影響も考

えられるが、N2 マイクロプラズマにより

GaN 表面のガリウムと窒素の結合が切断さ

れ表面形状変化を起こしている可能性があ

る。 

 

4(2) XPS による GaN 表面の化学結合解析 

大気圧マイクロプラズマで GaN 表面処理

を行った際、GaN 表面の化学結合がどのよう

に変化したかを調べるために XPS を用いて

GaN 表面の化学結合解析を行った。表面処理

実験条件を表 2 に示した。 

表 2 XPS を用いた GaN 表面化学結合解析

における表面処理条件 

プロセスガス （5 

[L/min]） 
Ar、N2 

電圧源 交流 パルス 

放電電圧 

Ar：1.0 

[kV] 

N2：1.65 

[kV] 

Ar：1.2 [kV] 

N2：1.7 [kV] 

周波数 27 [kHz] 20 [kHz] 

処理時間 5、30 [s] 

GaN 表面と電極

の距離 
1 [mm] 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 7 交流電圧源、Ar を用いて処理した 

GaN 表面の N 1s 



本研究では GaN の主成分である窒素に注

目して解析を行った。XPS による処理前後で

のGaN表面のN 1sのピークを電圧源とプロ

セスガスで場合わけして結果の一部を図 7に

示す。 

N 1s スペクトルにおいては、GaN 結晶の

結合のメインである N-Ga 結合が処理前後で

共に観測された。ガス種での比較を行うと、

Ar 処理では交流・パルス電圧源を用いた場合

両者で、N-Ga 結合のピークが増加し、N2処

理ではピークが減少する傾向が得られた。電

圧源の比較では交流電圧源、パルス電圧源の

間で明瞭な差異は確認できないが、パルス電

圧源 Ar を用いた場合の結果を見ると、処理

時間への依存性が確認できない。この現象に

は様々な仮説を立てているが、Ar 処理では特

に、Ar の励起種は非常に高いエネルギーを持

っているために、GaN 表面にチャージが乗り、

測定結果を得る際に影響を与えていること

などが考えられる。また、AFM での評価で

示したように、GaN 処理を行うことで、表面

形状が大きく変化しているため、表面形状の

変化も測定誤差を起こす可能性があるので

はないかと考えている。 

4(3)  GaN 結晶の再成長 

マイクロプラズマ処理後 GaN 基板上に

GaN 結晶の再成長を行った。表 3 に再成長

条件を示す。 

表 3 GaN 結晶再成長条件 

基板温度 [℃] 860 

V/III 15 

成長時間 [h] 1 

TMG [Torr] 1.5×10-6 

 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 8 未処理 GaN 表面の SEM 画像 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 9 N2マイクロプラズマ処理後 GaN 表面に

再成長させた GaN 表面の SEM 画像 
 

マイクロプラズマ処理前後で再成長後の
GaN表面のSEM画像を図8および9に示す。 

図 9 から、マイクロプラズマ処理後の

GaN 表面に再成長させた GaN 結晶に大きな

変化が見られた。未処理のものと比較して

GaN 結晶の表面に現れている縞状模様の密

度が小さくなっていることが分かる。図 9 の

再成長後の結晶の変化から大気圧マイクロ

プラズマ処理により GaN 結晶の大面積化、

結晶欠陥低減の可能性が示唆された。 
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