
様式 C-19
科学研究費補助金研究成果報告書

平成 23 年 6 月 7 日現在

研究成果の概要（和文）：ＧａＰテラヘルツ信号発生装置を光源として利用した「テラヘルツ
分光エリプソメトリー測定装置」を実現し、これを用いて有機分子結晶や半導体結晶の複素屈
折率を求めた。また、膜厚計として利用するにあたり、光源の高精度・高分解能化を図った結
果、当初の目標値を超えるメートル単位の厚膜に対する膜厚測定を実現することができるよう
になった。

研究成果の概要（英文）：Terahertz spectroscopic ellipsometer was realized using GaP
terahertz signal generator as a light source. We started to obtain complex indices of
refraction for organic crystals and semiconductor crystals. Dynamic range for thickness
measurement system was improved according to frequency resolution improvement of
terahertz signal generator.
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１．研究開始当初の背景
テラヘルツの研究は、世界的に急速に研究

が進められている分野であり、特に本研究開
始当時は、光源をはじめ、光学部品から分光
スペクトル測定装置までの各ハードウェア
の研究開発が急速に進められていた。現在も
その状況に大きな変化はないが、加えてテラ
ヘルツの応用を目指す研究開発が広がりつ
つある状況である。
欧米では、フェムト秒レーザーを用いた超

高速光スイッチによる周波数変調方式のテ
ラヘルツ光源が、当時も今も主流であり、そ

の 光 源 を 用 い た テ ラ ヘ ル ツ 分 光 法 は
THz-TDS 法 （ Terahertz Time Domain
Spectroscopy）と呼ばれ、日本でも多くの研
究者が THz-TDS 法による分光法を採用して
いる。この方式は、検出感度の高いセンシン
グ方式に特徴があり、テラヘルツ波の出力は
弱く、またテラヘルツ帯に広い出力スペクト
ルを持つ白色光源と言える。
いっぽう、半導体 GaP（ガリウムリン）を

非線形光学結晶として用い、２つの入射光の
差周波としてテラヘルツ光を発生させるフ
ォノンポラリトンモード差周波発生法（GaP
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テラヘルツ信号発生装置）は、ナノ秒パルス
赤外光の差周波テラヘルツ波を GaP 結晶の
格子振動を利用して高効率に得る方法であ
る。高強度な単色光テラヘルツ波が得られ、
その周波数は励起光の波長を変化させるこ
とで任意の値に固定あるいは掃引すること
ができるとともに、周波数線幅も励起光線幅
を制御することにより狭くすることができ
るので、高分解能分光が可能である。更に、
出力テラヘルツ波のビーム形状がガウシア
ンプロファイルを持ち、その偏光純度も 98％
以上と高いことが確認されており、ほとんど
レーザー光に近い特性であると言える。この
ような光源は、対象の複素屈折率を測定する
エリプソメトリー用光源として適している。
研究代表者らはこの光源を用いて、透過・反
射の各テラヘルツ分光装置を開発してきた。
多くの場合、透過測定で得られる吸収率ある
いは反射測定で得られる屈折率のいずれか
により、物質の同定や分子振動解析を行って
いるが、例えば有機分子結晶の正確な物質定
数を得たり、水溶液などの分光測定では、複
素屈折率の解析が必要であり、テラヘルツ分
光エリプソメトリー測定のニーズが生じて
いる。
また、エリプソメトリーの一般的な利用法

のひとつに膜厚計があるが、テラヘルツ波は
多くの物質で透明なので、例えば紙や PTFE
（ポリテトラフルオロエチレン）などの肉眼
で不透明な材料でも適用することができる。
また、膜中で共振するには測定対象の面が波
長程度に平坦（光学フラット）で反射しなけ
ればならないが、テラヘルツ波は波長が長い
ので紙のような肉眼ではざらざらしたもの
でも比較的強い反射が得られ、計測可能とな
る。また、長波長であるために測定できる対
象の膜厚も数μm から 1cm 程度となり、従
来の可視光あるいは赤外光によるエリプソ
メトリー膜厚計よりも厚い領域で広範囲に
渡る。測定可能膜厚範囲（ダイナミックレン
ジ）を大きく取るには、薄い試料を測定する
際に共振の周波数が大きくなるので、GaP テ
ラヘルツ光源の広い測定帯域が大きな意味
を持ち、厚い試料を測定するためには小さい
共振周波数まで分離できるように、光源の狭
線幅特性が重要となる。つまり、測定膜厚ダ
イナミックレンジを大きくするために、広周
波数帯域と高い周波数分解能を併せ持つ
GaP テラヘルツ信号発生装置は、光源として
絶妙であると言える。工業的な応用を考える
場合にも、テラヘルツ波は自然界に迷光が存
在しないので、工場などでのインラインプロ
セスモニタとして整合性が良いと考えられ
る。

２．研究の目的
ひとつは、テラヘルツ分光エリプソメトリ

ーを実現することであり、光源、偏光子、位
相変調器などの部品を揃えて性能を確認し、
それらを統合して測定システムに仕上げる。
もう一つは、光源の高分解性能を生かして、
有機材料の、特に厚膜に対する膜厚測定を実
現する。エリプソメーターは未知の材質に対
しても適用可能な膜厚計となるが、既知の場
合は平行平板共振器として簡単に計算する
ことができる。

３．研究の方法
テラヘルツ光源は、当初既存のものを利用

しつつ、性能向上に応じて随時バージョンア
ップする。光源に入射角可変となる機構を組
み合わせ、テラヘルツ分光エリプソメトリー
装置を試作する。エリプソメトリー測定方式
として、回転検光子型、回転補償子型、およ
び位相変調子型のいずれが適当か検討して
決定する。検光子としてはワイヤーグリッド、
補償子としては水晶を候補とする。また、位
相変調子としては有力な候補はないが、圧電
材料について検討する。GaP テラヘルツ光源
では、非同軸角度位相整合を採用しているた
め、テラヘルツ差周波発生時にエネルギー保
存則と同時に運動量保存則も同時に充たす
必要があるので、出力テラヘルツ周波数ごと
に角度位相整合によって出射ビームの方向
が変化する。入射方向に高い精度を要求する
と考えられるので、より厳密な制御が必要と
考えられるが、光学ステージの厳密設計・制
御によりこの問題解決を解決する。複素屈折
率の測定は、従来法のテラヘルツ透過・反射
分光測定法の結果と比較しながら確かめつ
つ実施する。

膜厚測定装置として用いる際には、それぞ
れの材料についてまず分光エリプソメトリ
ーにより光学定数を厳密に測定し、その定数
を膜厚測定のパラメータとして適用する。
PTFE や高密度 PE（ポリエチレン）等の高
分子材料など、特にテラヘルツ波でなければ
測れないと考えられる材料に対して適用す
る。また特に、従来測定対象とならなかった
ｃｍ～ｍオーダーの厚膜あるいは距離の計
測に適用できる可能性があり、これを確かめ
る。測定可能な厚さの限界は周波数分解能に
依存し、分解能が高まればより厚い物体を対
象にできると考えられる。

４．研究成果
初めに、テラヘルツ分光エリプソメトリー

の装置の基礎となる反射分光測定装置を試
作し、これによって有機分子の反射分光測定
を実施し、吸収係数と屈折率を独立に計測で
きるようにした。大型の結晶が得られるグリ
シンなどのアミノ酸有機結晶を成長し、測定
を実施し、指紋スペクトルとして利用可能な、
特徴的な反射スペクトルと偏光方向の結晶



面方位依存性を得られることを確認した。反
射型測定の構成では、不可視であるテラヘル
ツ波のアライメントが難しく、専用アライメ
ント補助冶具を自作して、実験の効率化を達
成した。この原理は、最終的に試作したテラ
ヘルツ分光エリプソメトリー装置でも利用
できる基礎技術となった。
テラヘルツ分光エリプソメトリー測定装

置のパーツである検光子は、金属ワイヤーグ
リッドあるいは有機材料グリッドを用いる
ことができることがわかった。また、水晶板
は波長板として適当であることがわかり、こ
れによって、回転検光子型あるいは回転補償
子型の分光エリプソメトリー測定装置の実
現が可能であることがわかった。しかし、当
初想定していた位相変調子方式では、適当な
素子・材質を見つけることができなかった。
GaP 結晶を導波路構造として、励起光の偏光
方向を操作することにより、出力テラヘルツ
波に任意の楕円偏光特性が得られることが
わかり、このような光源での操作により、位
相変調子と同等の操作をすることができる
かもしれないと考えられる。

今回試作した回転検光子型テラヘルツ分
光エリプソメトリー測定装置の構成例模式
図を図 1に示す。周波数を掃引したときにも、
常に同一光軸を取るように、放物面鏡の 1台
の位置が線形ステージによって制御される。
感度が高くなるように、入射光は試料に対し
てブリュースター角入射となるように、試料
ホルダー下にゴニオステージを配置し、角度
調整できるように構成されている。また、偏
光は 45 度で入射するように、試料を 45 度傾
ける。試料に入射するテラヘルツ波の直線偏
光純度を保つために、反射ミラーの数を最小
限に留めるとともに、その反射角度には注意
を払った。試料での反射テラヘルツ波は、即
座に検光子により回転角度依存性が計測さ
れる。検出器であるシリコンボロメータは、
その感度に偏光依存性がないので、検光子を
透過したテラヘルツ波は、放物面鏡対で集光
されて検出器に入る。尚、任意の周波数のテ
ラヘルツ波が得られるように自動制御され

ているとともに、検光子は回転ステージに保
持されており、ＰＣによる自動制御により計
測することができる。
上記装置による測定を、シリコンウエハ、

ガラスに適用して、エリプソメトリックパラ
メータを得て、この解析から複屈折率を得た。
また、ポリエチレン、テフロンに適用して、
それぞれのテラヘルツ帯における複屈折率
を求めた。

図 2に、低抵抗シリコンについて測定した
例を示す。このデータから例えば、ｎ型 0.01
Ω・cm のウエハでは、n = 3.223, k =
4.479 と求まった。しかし、高抵抗シリコン
になると、裏面での反射の効果が顕著に現れ、
いわゆる多重反射が見られる。このため、裏
面材料の複素屈折率の影響が現れるために
複雑な解析が必要となる。例えば、裏面を空
気とすることや、上記低抵抗シリコンウエハ
を配置し、複素屈折率を既知として計算しな
ければならない。本測定を水溶液に対する測
定に適用することも計画にあったが、液体の
扱いが困難であることから、現在までは固体
の測定までに留まっている。今後、適当な窓
材料を選定し、この窓材の下の水溶液の物質
定数の計測を試みる予定である。更に今後、
ソフトウェアにおけるユーザーインターフ
ェースや、ハードウェアでの改善点としての
試料の置き方などの細かい部分を改善し、操
作容易性を高めて、測定装置としての完成度
を向上させたい。この装置は、他の手法や装
置では得られないデータを、容易に得ること
ができるので、試料数を増やしてデータベー
スを拡充することで、更に優位性の高い研究
に繋げることができると考えている。

高分子シートなどを非接触で膜厚計測す
る方法として、干渉フリンジ周期から計算す
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る方法を、屈折率既知の材料に対して適用し、
再現性の高い結果を得た。
テラヘルツ分光エリプソメトリーおよび

膜厚計測において、その光源となる GaP テラ
ヘルツ信号発生装置は、励起光源として半導
体レーザーを適用して、連続波化することに
成功し、最終的には 10MHz 程度の周波数分解
能実現に成功した。これは高精度膜厚計への
適用を考慮すると大きな進歩であり、もとも
との計画では、測定できる対象膜厚を数μm
から 1cm 程度としていたが、これを更に“数
μm から数 m 程度”と上方修正することがで
きる。

図 3は、ふたつの励起レーザー光のそれぞ
れに周波数ロックをかけつつ、片方の周波数
を約 5MHz ステップで掃引した例である。約
420MHz の共振周期が観測されているが、これ
を厚みに換算すると 23.0cm となり、10 ㎝オ
ーダーでの厚みの観測を行うことができる
ことを示している。周波数分解能は更に 1 桁
以上の余裕があるので、メートルオーダーの
計測も可能と考えられるが、実際にはビーム
の広がりの影響を考慮しなければならなく
なると考察された。ちなみに、従来型のナノ
秒パルス方式は、より直進性が高くこのビー
ム広がりの影響が小さいが、周波数分解能が
300 MHz 程度であり、最大でもｃｍオーダー
の計測にとどまる。
今回の結果から、テラヘルツ波を用いると、

従来可視光あるいは赤外光によるエリプソ
メトリー膜厚計では不可能であった、格段に
厚い領域まで計測することができることが
わかった。将来的には、有機分子製品の膜厚
計測だけではなく、例えば建築物壁材の厚み、
あるいは不可視となっている２枚の壁材間
の距離をも計測することができるかもしれ

ない。
テラヘルツ光源連続波化により、同時に、

測定の高速化が実現できるようになるとと
もに（計画当初の光源は繰返し周波数 10Hz
のナノ秒パルスであり、パルス to パルスの
変動が大きく、平均化のために時間を要して
いた）、更に励起光源は小型・軽量化された。
また、励起光は光ファイバーで供給されるこ
とから配置の自由度が上がったことで高安
定化されたために、工場の製造現場での利用
も容易であると考えられる。このような本研
究の想定を超える結果も得ることができた。
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