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研究成果の概要（和文）：連続噴射型の超音速分子ビーム源等を製作して、分子ビームの強度不

足を克服した。また、高速原子･分子（イオン）ビーム装置では、プラズマイオン源を改造して

イオン電流を増大させた。さらに、超高速光電子分光システムでは、5チャンネル検出器に対応

した新型の測定システムを導入して高速測定を実施した。これらの装置を活用して、多数の外

部機関と共同して分子ビーム誘起表面反応とその高速光電子分光観察を実施し、多数の表面反

応機構を解明した。

研究成果の概要（英文）：A continuous expansion type supersonic molecular beam source and
related devices were fabricated to overwhelm insufficient beam flux density. Ion current
of a high speed atomic and molecular (ion) beam apparatus was enhanced by reconstruction
of the plasma ion source. High speed measurements of photoemission spectra were improved
by replacing a measurement system to new one which is corresponding to a 5 channels
detector. Various kinds of surface reaction mechanisms of many molecular beam induced
surface reactions were clarified by high speed photoemission spectroscopy using newly
developed experimental devices.
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１．研究開始当初の背景
原子力機構では 2000 年に大型放射光施設

（SPring-8）の専用ビームラインに「表面化
学実験ステーション」を設置した。これを活
用して超音速 O2分子ビームによる Si(001)表
面での極薄酸化膜形成過程の制御とリアル
タイムその場光電子分光観察を実現した。さ
らに、この装置は文科省ナノテク総合支援プ
ロジェクトに供され、東北大、東大、京大、
阪大等の外部ユーザーにも開放されて、光触

媒/真空材料、燃料電池材料、触媒材料、電
子デバイス配線/太陽電池材料などの表面酸
化（窒化）の反応素過程が解明された。我国
と米国の放射光施設に類似の装置はないも
のの、ドイツでは最新放射光施設 BESSYⅡで、
イタリアでは第三世代放射光施設 ELETTRAで
類似の装置が供されている。

２．研究の目的
本研究では、電子デバイス材料（主に Si、
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Ge、SiC 等）、および、産業上重要な金属材料
（Al、Ni、Cu、Ti 等）を対象にして、超音速
（配向）分子ビーム（O2、N2、NO）および高
速中性原子・分子ビーム（O、N、O2、N2）を
用いて室温で表面反応を誘起し、極薄酸化
膜・窒化膜・酸窒化膜を 0.1nm レベルで高精
度に制御して形成する。さらに、大型放射光
施設（SPring-8）の高輝度・高分解能軟Ｘ線
放射光を活用して、その反応過程を 1秒以下
の周期で高速且つ連続的にリアルタイムそ
の場光電子分光観察することによって、成膜
過程における入射原子・分子の運動エネルギ
ーや分子配向の影響を明らかにすることを
当初の目的とした。

３．研究の方法

(1)シリコン超高集積回路の電界効果トラン

ジスタにおけるゲート絶縁膜の表面ナノプ

ロセス化学を例にして研究方法を説明する。

現用のシリコン熱酸化膜を 1nm 以下にする

ことは非現実的であるため、シリコン酸窒化

膜、さらに誘電率の大きな希土類元素、ある

いは、そのシリサイドの酸化物薄膜の開発が

求められている。本研究では NO、N2、O2等の

ガス分子に超熱エネルギー領域の運動エネ

ルギーを付与し、分子の配向を制御し、また、

N原子ビームや O原子ビームを最大 10keV ま

で加速する。そのような原子・分子ビームの

大きな運動エネルギーの作用で表面化学反

応が誘起されるために、室温でも 0.1nm レベ

ルで原子層単位の反応制御が可能となる。ま

た、同時に表面の化学組成や化学結合状態が

時々刻々変化する様子を 1 秒以下の時間分

解能でリアルタイムその場光電子分光観察

を行う。それによって反応素過程を詳細に解

析し、0.1nm の精度で 1nm 前後の酸化膜厚、

および、窒化膜厚の制御にフィードバックす

る。それを実現するために、平成 20 年度に

は主要な要素技術である超音速配向分子ビ

ーム装置における連続噴射型超音速分子ビ

ーム源の開発に重点を置いた。

(2)平成20年度に実施した超音速配向分子ビ

ーム装置の整備に引き続いて、平成 21 年度

には高速中性原子･分子ビーム装置における

フィラメント型イオン源の開発、平成 22 年度

には超高速光電子分光システムの改良を行

うことで、超音速配向分子ビームと高速中性

原子･分子ビームという複合ビームを具備し

た表面ナノプロセス化学装置の性能を向上さ

せることを意図した。さらに、産業上重要な

材料表面に極薄酸化膜や窒化膜を形成する表

面ナノプロセス化学の実験を実施した。

４．研究成果

(1)超音速配向分子ビーム装置における連続

噴射型超音速分子ビーム源の開発：超音速配

向分子ビーム装置では、平成19年度までに超

音速NO分子ビームの状態選択と配向制御を実

現していたが、分子ビーム源がパルス型であ

るために試料表面に供給する分子の量が不足

する難点があった。そこで平成20年度には連

続噴射型の超音速分子ビーム源を新たに開発

・製作して分子ビームを大強度化した。平成

21年度には、ガス導入機構接続チェンバを設

計・製作して、平成20年度に製作した連続噴

射型超音速分子ビーム源を装着し、それらを

既存のX線光電子分光装置に接続して、同一試

料に対して超音速分子ビーム照射と高速原子

･分子（イオン）ビーム照射を可能とし、さら

に照射面のX線光電子分光観察を可能とした。

本開発を配向分子ビーム発生に応用した場合、

大強度の配向分子ビームが得られるため、通

常は信号強度の少ない配向分子ビーム実験の

信頼性を大幅に改善できる利点がある。連続

噴射型配向分子ビームを備えた表面反応の光

電子分光実験装置は国内外に唯一である。

(2) 高速原子･分子（イオン）ビーム装置にお

けるフィラメント型イオン源の開発：既存の

高速中性原子･分子ビーム装置を用いて数keV

領域での高速窒素原子･分子イオンビームを

核融合炉内壁用材料として期待されるタング

ステン表面に照射して、放射光を用いて深さ

方向の窒素原子分布とその化学結合状態を分

析した。さらに、イオンの初期エネルギーを

数 eV 程度に低減することを意図して、現用の

コールドカソード型プラズマイオン源をフィ

ラメント型イオン源に交換する装置の改造・

改良を検討した。実際にはイオンの初期エネ

ルギー化よりもイオン電流の増大を優先させ

ることにし、現用のコールドカソードを新型

カソードに更新してイオン電流増大を実現し

た。このイオン源は耐久性に非常に優れてい

るため、実験条件を維持して長期間にわたっ

て実験を継続できる利点がある。国内外に類

似の装置は存在するが、特別仕様で製作した

ものであるので、十分に特長がある。

(3)超高速光電子分光システムの改良：64 チ

ャンネル光電子検出器を用いた光電子分光

の超高速化では、10eV 程度の光電子の運動

エネルギー領域を電圧挿引せずに一括デー

タ収集する試作システムを使用しながら総

合的な試験を行い、ハードウェアの改造、さ

らに、制御ソフトウェアの操作性を改善する

ための改良に向けて問題点を抽出した。現行



の装置のノイズレベルは低いながらも、表面

反応を低被覆率から光電子分光観察するた

めにはさらに低レベル化を図る必要がある

ことがわかった。そこで電圧を挿引する方式

の 5 チャンネル光電子検出器に対応した新

型の測定システムの導入を優先し、解析プロ

グラムを改造して高速測定を実施した。5チ

ャンネル光電子検出器を使用する限り、高速

性には限界がある。64 チャンネル光電子検

出器で 1 秒以下の周期での高速測定を実現

した。その点では先行するイタリアの放射光

施設のスーパーESCA に匹敵するが、反応初

期の低被覆率表面を低ノイズで観察するた

めには更なる改造が必要である。

(4) 表面ナノプロセス化学の実験：東北大学
通研、東北大学多元研、京都大学理学部/コ
ベルコ科研、横浜国立大学工学部、大阪府立
大学、大阪大学理学部、大阪大学工学部、大
阪大学科学教育機器リノベーションセンタ
ーと共同研究を実施して、シリコン、ゲルマ
ニウム、炭化シリコン、ルテニウム、銅の酸
化反応、タングステンの炭化反応などの分子
ビーム誘起表面反応に対して、それらの表面
の高速光電子分光観察を実施して、多数の表
面反応機構を明らかにした。
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