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「レーザー補助広角３次元アトムプローブの開発とデバイス解析への応用」 

 

１．研究実施の概要 

  レーザーパルスを使うことで直線型 3DAP の質量分解能を向上させ、取り込み面積の拡大を図

ることで、高質量・高空間分解能、広領域測定可能という、現状で考え得る理想の３次元アトムプロ

ーブの開発を行い、先端デバイスのナノ組織解析に応用していく。必要に応じて TEM による相補

的解析もすすめる。これまでに既存の 3DAP 装置、レーザー装置を活用して、基礎解析データを

蓄積するとともに、3DAP 用検出器を導入し、レーザー補助広角 3DAP を立ち上げた。また、超短

パルスレーザーシステムを既存のリフレクトロン型 3DAP に導入し、レーザーイオン化の基礎課程

解明のための実験の準備を行った。 

 

２．研究実施内容 

（１）「アトムプローブ」グループ 

 ① 研究目的および方法 

  直線型 3DAP にレーザーパルスを導入し質量分解能(m/∆m>1500 FWHM)を向上させ、また、

試料検出器間距離を短くすることで取り込み面積の拡大(80 nm × 80 nm)を図り、高質量・高空間

分解能、広領域測定可能という３DAP 開発を行い、それを、先端デバイスのナノ組織解析に応用し

ていくために、本年度は広角３DAP の設計と製作及び、デバイス解析の基礎データの収集を行っ

た。 

 

 ② 結果 

1) 広角３DAP の設計と製作 

 3DAP で広領域測定を行うためには、検出器の取り込み角度を大きくすれば良く、そのためには

試料検出器間の距離を短くすれば良い。また、試料近傍に、アインツェルレンズを置くことで、イオ

ンを収束させ、さらに広角領域から測定ができる可能性がある。そこで、本年度は、直線型 3DAP

において飛行距離を短縮化、アインツェルレンズを導入した場合のイオン軌道をシミュレートし、そ

の有効性と、質量分解能への影響について検証した。その結果から広角測定可能な 3DAP 筐体を

設計、製作すると共に、3DAP 用検出器を導入し、レーザー補助広角 3DAP を立ち上げた(図１)。 
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 また、我々の最近の予備試験によりレーザーアシス

トイオン化を使っても、アモルファス合金などいくつか

の試料については十分な質量分解能を達成できな

いことが見いだされた。質量分解能の分析条件依存

性の原因の解明と、材料により質量分解能が劣化す

る現象を克服するために、リフレクトロンを用いたエネ

ルギー補償型 3DAP においても、レーザーアシストの

検討を行い、レーザー補助リフレクトロン３DAP 解析

の準備を行った。 

2) デバイス解析の基礎データの収集 

 既存のレーザー補助 3DAP は、広角測定はできないものの、試料作成手法や、レーザー照射条

件の最適化に活用することができる。本年度は、既存のフェムト秒レーザー駆動 3DAP と TEM との

併用により、磁性デバイスや半導体デバイス、難分析金属試料のナノ組織解析に向けた基礎デー

タの取得、最適な試料作成条件の探索を行った。図２は Si 基板上に成膜された半導体デバイス用

薄膜試料を、FIB によって針状に加工したものである。試料(a)では、表面に再デポ層が形成されて

おり、試料(b)では、観察領域下部の

Si 領域がイオン照射によってアモル

ファス化しているから、観察領域もダ

メージを受けている可能性が大きく、

試料を細くしすぎないことが重要で

あると考えられる。試料(c)は、最終

研磨時に試料先端をビームがスキャンした直後に、ビームを停止した試料で、再デポ層も無く、Si

も表面部分のみがアモルファス化していることから、アトムプローブ測定に最適な形状と考えられる。

このように試料作製条件を検討し、実際にLSI電極材料として有望視されているNiSi薄膜の解析を

行った結果を図３に示す。Ni 保護層、NiSi 層、Si 基板とデータの取得には成功したが、注目すべき

As 原子の分布は、試料作成時に照射された Ga の質量/電荷比が As の近傍にあること、バックグラ

ンドノイズが大きく、測定領域が小さいことなど

から、有意な分布を見いだすことができなかっ

た。今後、高質量分解能、広領域分析によっ

て、As 分布が明らかになると期待される。また、

現在、高誘電率薄膜、磁性半導体、青色レー

ザーダイオード素子、CPP-CCP スピンバルブ

素子等の解析を試みている。図４は青色レー

ザーダイオード素子の材料である GaN から得

られたマススペクトルである。まだ、バックグランドノイズが多く観測されているが、測定温度、電界、

レーザー条件を最適化して、この低減と質量分解能の向上を図る。これまでのところデバイス構造

図１ レーザー補助広角 3DAP 

図２ 半導体デバイス用薄膜アトムプローブ試料の TEM 観察結果
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図３ Ni/NiSi/Si 界面から得られた 3D 原子マップ 
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を有する試料の解析は成功していないが、試料作製方

法、レーザー出力の最適化等を行っており、今後の解

析に応用していく。 

（２）「レーザーイオン化」グループ    

 レーザーアシストイオン化の素過程と最適化は

未解明・未解決である。そこでエネルギー、パルス

幅、偏光角、波長のレーザーアシスト条件の影響を

調べるために最適なレーザーシステムを選定し、実

験を行うための光学系の設計、製作を行った。 
H１８年度は、レーザー本体（図５）を購入するとともに、物質・材料研究機構の既存のエ

ネルギー保障型３次元アトムプローブを日本原子力研究機構に移設し、H１９年度から種々

の条件でのレーザーアシストイオン化実験を行える環境を整えた。 
具体的には、エネルギー、パルス幅、偏光角、波長のレーザーアシスト条件の影響を調

べるために、最適なレーザーシステムを選定し、実験を行うための光学系の設計、製作を

行った。レーザーシステムは、高い熱伝導率と利得を有するチタンサファイヤ結晶を増幅

媒質とする Chirped Pulse Amplification 方式のレーザーシステムとし、圧縮段階での

Chirp 量を制御することで 90 フェムト秒から 10 ピコ秒の範囲でパルス幅を制御可能とし

た。レーザー光は直線偏光で出力され、波長板と偏光子を組み合わせることでパルスエネ

ルギーを最大 1.5mJ まで連続可変とした。さらに、波長については 800nm の基本波長を

非線形結晶により波長変換することで、現在、240nm～2600nm の範囲で可変できる見通

しを得た。アトムプローブ装置は既に開発済みのエネルギー補償型の装置を本テーマの専

用装置に選定し、日本原子力研究開発機構の管理区域内実験室に設置した。 
 原子力材料として、軽水炉燃料被覆管のジルカロイ、次世代高速増殖炉燃料被覆管候補

材料であるＯＤＳ鋼およびシリコン同位体濃

縮薄膜を分析対象候補とすることとした。また、

イオン化機構の理論的解明として、時間依存密

度汎関数法をもとにした数値シミュレーショ

ンコード整備の必要性を検討した。これより、

光強度が高まると周期的電場によりトンネル

イオン化率が影響をうけ、励起電子の増加によ

り絶縁体が金属化する可能性がある。この知見

は、アトムプローブによる絶縁体の分析の可能

性に指針を与えるものである。 

 

図５ 最適イオン化条件探査のための超短パルス

レーザーシステム 

 
図４ レーザー補助３DAP によって得られた

GaN のマススペクトル 
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３．研究実施体制 

（１）「アトムプローブ」グループ 

①研究分担グループ長：宝野 和博（物質・材料研究機構磁性材料センター フェロー） 

②研究項目 

・広角３DAP の設計と製作 

・デバイス解析の基礎データの収集 

 

（２）「レーザーイオン化」グループ 

①研究分担グループ長：西村 昭彦（日本原子力研究開発機構光量子ビーム利用研究ユニット 

研究主幹） 

②研究項目 

・最適なレーザーシステムの選定と、光学系の設計、製作 
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