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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）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次元ナノ 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。 

 

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
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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。 

 

図１．３次元（xy+z）走査型光電子分光装置の概略図 

 

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（図１）を現在開発中である。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

务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。本年度は、高エネルギー加速器研究機構フォトンファクトリー

（KEK-PF）において装置の建設及び調整を行った。図２（a）にその写真を示す。ゾーンプレートと

しては、最終的な空間分解能 50 nm以下を達成するために、NTT-ATN社製の直径 200 m、再

外殻ゾーン幅 35 nmのものを採用した。KEK-PF BL-16Aビームラインにおいてテスト実験を行っ

た結果、空間分解能としては 200 nmを達成し、また Auのメッシュ試料の光電子強度マッピングに

成功した（図２（ｂ））。現状として、本装置の空間分解能は、光源点-ゾーンプレート間距離とゾ

 

 



ーンプレート-測定点間距離の縮小率によって支配されている。KEK-PF においてはスペー

ス上の制約によりこれ以上縮小率を上げることは不可能であるが、ほぼこの縮小率における理論

値通りの空間分解能が得られているため、来年度建設予定の SPring-8 の超高輝度アンジュレー

タービームラインに設置することにより、50 nm以下の空間分解能が達成できると期待される。また、

光電子アナライザーの広角取り込み角（60度）については、電子レンズに静電メッシュを組み込ん

だアナライザーの開発を VG-Scienta社との共同で進め、半球メッシュ機構を備えた全段電子レン

ズシステムを採用することにより、広角取り込みが可能である見通しを得た。 

  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

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、ばらつきの尐ない高精度な光電子スペクトルを測定し、ノイズの非常に尐ない「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

HfSiON/Si界面の化学状態決定と製造プロセス依存性 [A12]、２．a-Si上部電極/HfSiON界面に

おける熱的安定性の解明[A15]、３．High-kゲート絶縁膜におけるトラップ密度の深さプロファイル

解析技術の開発、トラップを抑制するプロセス設計指針の提案 [A13]、４．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[A3]、および５．

SrTiO3/La1-xSrxMnO3スピントンネル接合界面の電子状態の直接決定[A2]、６．LaAlO3/SrTiO3界

面に発現する金属状態の起源解明[A1]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。 

(a)      (b) 

      

図 2．(a)建設した３Dナノ ESCA 装置の写真  (b)本装置で得られた 5 m ピッチ Au メッ

シュの Au 4f光電子強度マッピング 

 



また、SPring-8の軟 X線ビームラインにおいては、高効率-高エネルギー分解能の軟 X線発光

分光装置を利用して、液体（水・アセトニトリル）及び生体に重要な種々の有機物質（グリシン、酢

酸など）と水の界面の電子状態解析を行い、濃度や pH に応じて結合環境が変わり、水や溶質の

電子状態が連続的変化する様子を観測した。また表面に吸着した種々の分子の膜厚に依存した

電子状態変化を捉えた。さらに、現在開発を進めている放射光ナノビームと組み合わせることによ

り、デバイス界面構造において最も重要な部分（例えば有機 FET のゲート電極直下チャンネル領

域）に焦点を絞ったピンポイント電子状態解析が可能になると思われる。 

 

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) 

②研究項目 

超高輝度軟Ｘ線放射光のナノビームを用いた角度一括取り込み光電子分光システム

（３次元ナノ ESCA）を開発し、試料を走査することで深さ方向分布を一挙に求め、元

素分布、化学状態分布の 3次元マッピングを可能にする。装置の設計が終了し、現在

は高エネルギー加速器研究機構 PhotonFactory の BL16 において組み上げ・調整を進め

ている。本装置は、今後 SPring-8 の東京大学アウトステーションに移設・設置し（H21

年度以降）、Fresnel zone plate (FZP)を用いた数 10 nmφのナノビームを用いること

により、試料走査を行いながら角度分解光電子分光を行い、3 次元電子状態マッピン

グを実現することとなる。 

本装置を、強相関系酸化物デバイス、LSI 用 high-kゲート絶縁膜、InGaN 青色発光ダ

イオード(LED)、などにおける相分離現象に適用し、相分離メカニズムを解明するとと

もに、その制御手法を開発して素子特性向上に資する。また、強磁性体である LSMO

薄膜でサンドイッチした SrTiO3構造の界面構造、および金属/ペロブスカイト Mn 酸化

物(Pr1-xCaxMnO3),Ni 酸化物(NiO)構造、金属/有機物構造を用いた超巨大抵抗変化デバ

イス構造に適用し、界面電子構造を解明する。さらに、放射光マイクロビーム励起抵

抗変化測定法を開発し、この電極構造にパルス電界を印加させて、共鳴光電子分光/

Ｘ線吸収分光複合解析法と放射光サブマイクロビーム励起抵抗変化測定法の組み合わ

せにより、界面で起こっている現象の解明と界面反応制御層の挿入など新構造の提案

を行う。 

 

（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、准教授) 

②研究項目 

1. ゾーンプレートを用いたナノビーム(50 nm)の開発 

長尺アンジュレータからの超高輝度軟Ｘ線放射光を、直径 200μm、最外殻リング幅 35 nmの

ゾーンプレートによって 50 nm以下にまで集光する。これは、ナノビームによって得られる 2



次元方向の分解能と広角度一括取り込みによる深さ分解光電子分光とを組み合わせること

で 3次元ナノ ESCA を実現するためのものである。 

2. K-B ミラーを用いたサブミクロンビームの開発 

焦点距離が波長に依存しないという K-B ミラーの特長を活かして、アンジュレータからの軟 X

線放射光をサブミクロンに集光する。これは、角度分解した電子収量法による深さ分解 X線

吸収分光と組み合わせることによって、3次元 XAFS法を実現するためのものである。XAFS

は波長を変えることが必須であるため、3次元ナノ ESCA とは相補的な関係にある。 

 

（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、グループリーダ

ー・主席研究員) 

②研究項目 

すでに開発済みの投影型の放射光光電子顕微鏡 PEEMを用いて、軟 X線アンジュレータビ

ームラインにおいて次世代 LSI用ゲート絶縁膜、磁性ナノ構造薄膜（埋もれた構造）、電界誘

起巨大抵抗変化試料などを解析する。空間分解能数 10 nm、video rate観察という優れた特

長を生かして、界面反応の動的観察と kinetics 解明、磁区構造の動的観察、パルス電界誘

起金属相領域の時間変化観察などを行い、これらの結果に基づく界面特性制御方法の提

案を行う。 

 

（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 

SPring-8の軟X線ビームラインにおいて軟X線発光分光装置を利用し、さまざまな固体界面、

固液界面や液液界面の電子状態解析を行う。マイクロビーム軟Ｘ線を利用し、デバイス界面

構造において機能を果たす部分に焦点を絞ったピンポイント電子状態解析を行い、デバイス

特性支配要因を明らかにする。同じ手法を水―固体界面や水―溶液界面に適用することが

できる。これらの界面は触媒反応や化学反応の基礎をなす重要な研究領域でありながら、一

部のレーザー分光や AFM などによる構造観察のアプローチのみで、直接その電子状態を

観測する手法は確立していない。これらに発光分光法を適用することで、界面の織り成す

種々の未解明の化学過程を明らかにする。 

 

（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、准教授) 

②研究項目 

高輝度アウトステーションからのコヒーレント軟 X線を利用した高空間分解能での新しい分光

イメージング技術を開発するため、平成 19年度は高輝度軟 X線を利用することが可能なドイ

ツ・ベルリンの放射光施設 BESSY において、共同研究者の Stefan Eisebitt 博士とともに軟

X線フーリエ変換ホログラフィ実験を行った。この結果、ナノ磁性体の試料について磁区構造



を 30 nm の空間分解能で明瞭に観察することに成功した。このことにより、さらに輝度の高い

東京大学アウトステーションを利用することで、実時間でのイメージング、さらなる高空間分解

能での観察が可能になることが分かった。 
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