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１．研究実施の概要 

 

SPring-8 長尺アンジュレータからの超高輝度コヒーレント軟 X線放射光を用いて、半

導体ナノデバイス、磁性ナノデバイス、有機薄膜デバイスにおける界面構造を三次元的

に解明すること、そして得られた結果に基づいて界面電子構造の制御・設計を行うこと

を目的とする。そのため、 

１）サブミクロン（ナノ）ビーム化した軟 X 線放射光に対して試料を走査する「３次元

ESCA 装置」を開発する。半導体界面、電極/絶縁体界面、電極/強相関酸化物界面、有機

物/金属界面などのデバイス構造を試料として光電子検出角度依存性を測定し、最大エン

トロピー解析による電子状態深さ方向分析、すなわち 3次元解析を可能にすること、 

２）超高輝度放射光を用いた「投影型光電子顕微鏡 PEEM システム」によって半導体界面、

金属/光触媒界面などの電子状態イメージングを行うとともに、円偏光切り替えによって

埋もれた磁性ナノ構造中の磁区構造動的変化を調べ、磁性デバイス開発の指針を得るこ

と、 

３）ミクロンビーム軟Ｘ線を用いた発光分光法により深く埋もれたデバイス界面の微小

部電子状態を調べて、有機物・高分子薄膜構造、絶縁体/半導体界面層を解明すると同時

に、液体－液体界面の電子状態を解明する手法を提案すること、 

４）長尺アンジュレータからのコヒーレント軟Ｘ線を用いて埋もれた界面磁性層の磁区

構造動的イメージングを行い、デバイス構造に最適な多層構造を設計すること、 

の 4 項目を多角的、体系的に行い、デバイス特性向上に直結する機能界面解析・制御ス

テーションを構築する。 
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２．研究実施内容 

（文中にある参照番号は４．(1)に対応する） 

 

次世代の超高集積 LSI、超高密度磁気記憶システム、紫外線半導体レーザーなどの開発に

向けて、ナノサイズの磁性体、極薄絶縁膜、有機薄膜、窒化物半導体薄膜の研究が進めら

れている。しかし、これらのナノ機能性材料においては、デバイスの構造・物性、特に界

面の状態は未知であり、デバイス信頼性の支配要因が不明という事態になっている。その

ためデバイス作製と実際の動作状況に基づく特性評価というトライ＆エラーを繰り返しな

がら勘と経験を頼りに開発を進めている状況が続いている。この様な「手探り」でのデバ

イス開発に甘んじている原因は、「ナノレベルでの評価手法が確立して（存在していない）

いないこと」の一言に尽きる。次世代デバイス開発では、ナノレベルの大きさのデバイス

の「界面」を評価することが重要である。本研究のねらいは「真に素子特性と相関づけら

れる界面電子状態の３次元分布をナノスケールの空間分解能でマッピングし、界面構造を

制御した新構造素子を提案する」ことである。そのため、高輝度放射光を用いた解析、具

体的には、３次元走査型光電子分光（3D ナノ ESCA）、マイクロビーム発光分光装置（マイ

クロ発光）、投影型光電子顕微分光（PEEM）、コヒーレント分光により、機能性界面の多角

的、体系的な解析を進めている。 
放射光ナノビームを用いた高い空間分解能（x,y）と角度分解光電子分光データーの最大

エントロピー法解析を用いた深さ分解能（z）を組み合わせることにより、ナノ構造体にお

ける界面評価技術の確立を目指して、３次元（x,y+z）走査型光電子分光装置の開発を開始

した。界面でのみ発現する強磁性層、金属的電導層、界面欠陥制御層（超巨大抵抗変化特

性）、有機半導体劣化層などの化学状態・電子状態分布をあたかも断面 TEM 像を見るがご

 

図１．３次元（xy+z）走査型光電子分光装置の概略図 



とくに描き出す３次元マッピング法は極めて応用性が高い。そのため、本年度は、装置の

設計、角度依存性光電子分光測定を一括して高速に行う技術、および取得したデーターを

自動的に化学状態毎の深さプロファイルに変換するプログラムの開発、を行った。前者に

関しては、広角取り込み角（60 度）を達成するために、電子レンズに静電メッシュ組み込

んだアナライザー開発を VG-Scienta 社との共同で進めている。また、放射光ナノビームの

ための光学系を設計し、SPring-8 の超高輝度アンジュレータービームラインを仮想光源と

したレイトレースでは空間分解能 50nm（設計値）を得られることが分かった。これらを組

み込んだ装置の設計・建設をスタートした。一方、上記の装置開発と同時並行して、得ら

れた角度分解内殻スペクトルの自動分離プログラム、および最大エントロピー法（MEM）に

よって化学状態の深さプロファイルを求めるプログラム、の開発を行った。MEM 法による

深さプロファイルに関しては、分離した各化学状態におけるピーク強度の角度依存性から、

初期条件によっては収束値にばらつきがでるものの、２層構造の多層膜における化学状態

分離深さプロファイルを化学組成精度 1%以内で決定することを可能とした。これらのプロ

グラム開発を通して、２層以上の多層膜にも化学組成精度 1%以内で適用できるようにする

ためには、ばらつきの少ない高精度な光電子スペクトルを測定し、ノイズの非常に少ない

「なめらかな」角度依存性データーを測定することが重要であるとの知見を得た。既存装

置で得られた実験データをこの解析プログラムを用いて解析することにより、１．High-k

ゲート絶縁膜 HfON/Si 界面の化学状態決定と製造プロセス依存性[A9]、２．High-k ゲート

絶縁膜 HfON/Si 界面におけるトラップ密度の深さプロファイリング技術の開発[A18]、３．

次世代不揮発性メモリー応用が期待される電界誘起抵抗変化現象を示す金属/酸化物の界

面特性評価[A13] 、および SrTiO3/SrRuO3 接合界面の電子状態の直接決定 [A21]、４．

LaAlO3/SrTiO3界面に発現する金属状態の起源解明等を行い、様々な系における界面電子状

態を明らかにした。光学系が立ち上がり次第、３次元解析へと展開する予定である。 
また、一方、SPring-8 及びアメリカの第三世代放射光施設 ALS の軟Ｘ線ビームラインに

おいて、軟Ｘ線吸収及び発光分光装置を利用し、ボロンドープシリコンのドープ層－シリ

コン層界面におけるボロン価電子状態を観測した結果、単純に格子点にボロン原子が入っ

てホールを供出するという従来の活性化のモデルでは説明のできない電子状態が得られた。

これらの結果から、ボロンのドープされるサイトとアニールの効果について考察を行って

いる。また深いプローブ長を利用して、バルクの水の電子状態を詳細に測定し[D1]、続い

てアルコール－水混合、アセトニトリル－水混合系の液体－液体界面の酸素価電子状態を

観測することに成功した。アルコール－水混合では水素結合形成に伴うアルコール分子の

特定の電子状態の減衰を観測し、濃度に応じて特定の水素結合形成が行われることが示さ

れた。またアセトニトリル－水混合においては、アセトニトリル分子が酸素原子を含まな

いことから、水の電子状態がアセトニトリル分子に取り囲まれるに従って大きく歪められ

る様子が観測された。濃度に依存した水の電子状態変化について、現在考察を行っている

ところである。これらの結果は、溶液のミクロな混合のメカニズムを解明する手がかりと



なり、さらに溶質-溶液の界面というより一般的な化学・生体系への適用の可能性を示唆す

るものである。 

一方、PEEM グループにおいては、高い空間分解能を持つ SPELEEM 装置の改良・調

整を行い[C2]、主に強磁性/反強磁性体界面の磁区構造について測定を進めている[C1]。今

後、これらの磁区構造を元に、埋もれた界面を持つ測定試料[E1]を作製しコヒーレント分

光を行ってゆく見通しを得た。 
 

 

３．研究実施体制  

 

（１）「3D ナノ ESCA」グループ 

①研究分担グループ長：尾嶋 正治（東京大学大学院、教授） 

組頭 広志（東京大学大学院、准教授） 

②研究項目 

・サブミクロン軟 X線光電子分光による 3次元解析法開発と界面制御 

 

（2）「ナノビーム」グループ 

①研究分担グループ長：雨宮 健太（高エネルギー加速器研究機構物質構造科学研究機構、 

准教授） 

②研究項目 

・サブミクロン軟 X 線ビームを用いたマイクロアナリシス法の開発 
 

（3）「PEEM」グループ 

①研究分担グループ長：木下 豊彦（財団法人高輝度光科学研究センター（JASRI）、グループ 

リーダー・主席研究員） 

②研究項目 

・放射光光電子顕微鏡を用いた界面構造の動的解析と界面制御 

 

（4）「マイクロ発光」グループ 

①研究分担グループ長：辛 埴（東京大学、教授） 

②研究項目 

・マイクロ軟 X線発光分光法による有機・高分子薄膜界面の解析と界面制御 

 

（5）「コヒーレント分光」グループ 

①研究分担グループ長：小野 寛太（高エネルギー加速器研究機構物質構造科学研究機構、 

准教授） 



②研究項目 

・コヒーレント軟 X線ホログラフィによる界面動的イメージングと界面制御 
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A-13．"Field-induced resistance switching at metal / perovskite manganese oxide 
interface" 
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suppressed charge fluctuations" 
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A-18."Temperature-dependence of the electronic structure of La1−x Srx MnO3 thin 
films studied by in situ photoemission spectroscopy" 
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C-2. Characterization of spectroscopic photoemission and low energy electron 
microscope using multipolarized soft x-rays at BL17SU/SPring-8 
F.Z. Guo, T. Muro, T. Matsushita, T. Wakita, H. Ohashi, Y. Senba, T. Kinoshita, K. 
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Photoemission Electron Microscope 
F. Z. Guo, H. Sun, T. Okuda, K. Kobayashi, T. Kinoshita 
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A. Ino, K. Tamasaku, Y. Nishino, T. Ishikawa, K. Kobayashi, W. Drube and C. Kunz 
Surf. Sci. 601 (2007) 4675.   
 

D.「マイクロ発光」グループ 
 

D-1. “High Resolution X-ray Emission Spectroscopy of Liquid Water: the Observation 
of Two Structural Motifs” 
T. Tokushima, Y. Harada, O. Takahashi, Y. Miyajima, Y. Senba, H. Ohashi, L.G.M. 
Pettersson, A. Nilsson, and S. Shin 
Chemical Physics Letters. (Frontiers article), in press. 
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E-1.“Pseudogap formation in MnPt and MnPd alloys” 
M. Kubota, K. Ono, R. Y. Umetsu, H. Akinaga, A. Sakuma, and K. Fukamichi 
Appl. Phys. Lett. 90, 091911 (2007) 
 
E-2. “High-resolution core-level photoemission study on GaAs(111)B surfaces” 
K. Nakamura, T. Mano, M. Oshima, H. W. Yeom, and K. Ono 
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（２） 特許出願 

 平成 19 年度 国内特許出願件数：1 件（CREST 研究期間累積件数：1 件） 

 


