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研究成果の概要（和文）：超音波によるシリコンウェーハ中の原子空孔の研究は，基礎物性と技術応用の両面か
ら重要である。原子空孔に束縛された電子軌道は周囲に大きく広がった軌道半径を持っており，大きな四極子-
歪み相互作用を示す。100億個のSi原子に１個の希少濃度で存在する原子空孔を，弾性定数の顕著なソフト化に
より観測できる。本研究では，ウェーハ表面を伝搬するレイリー波を励起するために，表面弾性波素子を用い
た。レイリー波の弾性定数のソフト化と磁場依存性を観測し，原子空孔軌道とレイリー波との相互作用を確立
し，四極子感受率によるソフト化の解析を行った。今後は，シリコンウェーハの原子空孔評価の新しい半導体技
術として発展させる。

研究成果の概要（英文）：Ultrasonic investigation on the vacancy in silicon wafers currently used in 
semiconductor device fabrications is an important issue for both solid-state physics and 
technological applications. The electron orbital bounded around the vacancy exhibiting largely 
extended radius possesses the strong quadrupole-strain interaction. This provides us the sizable 
softening in the elastic constants caused by the vacancies existing in extremely small concentration
 of a vacancy per 10E10 Si atoms. In the present research, we have employed the surface acoustic 
wave (SAW) device to generate the Rayleigh wave propagating on the surface of the silicon wafer. We 
have observed the softening of the Rayleigh wave and its magnetic field dependence. We have found 
the interaction Hamiltonian for the vacancy orbital and the Rayleigh wave and analyzed the softening
 by the quadrupole susceptibility. We will develop the vacancy evaluation as a new semiconductor 
technology in near future. 

研究分野：超音波物理
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１．研究開始当初の背景 
(1) 結晶の固さを表す弾性定数は，温度の降

下に伴って増大するのが通常である。ところ

が，結晶中に電気四極子をもつ電子やイオン

の量子状態が存在すると，弾性定数の低温で

の減少（ソフト化）が観測される。我々は超

音波により弾性定数の低温ソフト化を計測

することで，電気四極子を観測できることに

着目し，希土類化合物での四極子秩序と揺ら

ぎ，カゴ状化合物の超音波分散とラットリン

グ，鉄ヒ素高温超伝導体における弾性定数C66

の巨大ソフト化の観測と電気四極子の構造

相転移および超伝導への寄与を示すなど，世

界トップの超音波物理を推進してきた。特に，

2006 年には半導体物理の半世紀の難問であ

ったシリコン結晶の原子空孔の観測に世界

で初めて成功し，これまで，まったく未知の

領域であった原子空孔軌道の物性研究の扉

を切り開いた（引用文献②-⑤）。 

(2) 1980代当初には米国において，電子線や

中性子線の照射により，人工的に 1016 cm-3以

上の高濃度の原子空孔を発生させたシリコ

ン結晶を用いた ESR実験が行われた。そこで

は，原子空孔周りの結晶格子が歪んでおり，

原子空孔軌道の基底状態の縮退は解けてい

ると結論づけられていた。これは，高濃度に

存在する原子空孔軌道間に働く歪み場を介

した相互作用により，局所的に自発歪みが発

生しているためであり，磁性体の希釈系での

スピングラスと類似している。しかし，実際

に半導体産業でのデバイス製造に用いられ

ているシリコンウェーハでの原子空孔濃度

は，1012-1013 cm-3という 100億個の Si原子に

1 個の極限的な希薄さであり，電子線などを

照射し桁違いに高い原子空孔濃度を人工的

に作り出した，いわば“グラス”的なシリコン

試料とは完全に区分できる。これまでは，Si

原子１個が結晶格子から抜けた原子空孔の

観測法が存在しなかったため，原子空孔を評

価し制御する技術の発展が遅れていた。それ

ゆえ，強相関物理学で発展した超音波実験の

電気四極子の研究手法を活用し，究極の点欠

陥である原子空孔に束縛された電子軌道の

基礎物理を解明し，シリコンウェーハの原子

空孔を評価する革新的な半導体技術として

発展させることが必要となっている。 
 
２．研究の目的 
(1) 半導体産業で製造されている超LSIデバ

イス製造はシリコンウェーハ表層が用いら

れており，表層に存在する原子空孔が電気特

性や歩留まりに影響を与えていると考えら

れる。そのため，現在使われている多様なシ

リコンウェーハ表層の原子空孔を評価する

ことは，半導体技術の進歩をもたらし，歩留

まりの改善に繋がると期待できる。本研究で

は，半導体産業で用いられているシリコンイ

ンゴットから切り出したニュートラルウェ

ーハ，熱処理をしたアニールウェーハなどを

用いて超音波計測を行い，これらのウェーハ

中の原子空孔評価の基盤技術に発展させる。 

(2) 19世紀末の 1885年にレイリー卿は，物

質の表面を伝搬する弾性波の存在を指摘し

た。この表面弾性波はレイリー波と呼ばれ，

地震の地表振動として研究されてきた。一世

紀を経た現在では，レイリー波の励起・検出

が 可 能 な 櫛 状 超 音 波 素 子 inter-digital 

transducer  (IDT) が開発され，スマートフォ

ンなどの携帯情報端末の SAW デバイス周波

数フィルターとして広く産業応用されてい

る。レイリー波は縦波と横波が楕円軌道を描

きながら伝搬し，表層領域への侵入長は波長

程度に限られている。このため，レイリー波

は表層の物性計測に利用できると期待でき

るが，これまで未開拓であった。我々は，レ

イリー波を用いて，原子空孔軌道に由来する

四極子-歪み相互作用と四極子感受率の解析

に世界に先駆けて取り組んできた（引用文献

①）。本研究は，櫛状超音波素子を用いたレ

イリー波計測を行い，シリコンウェーハ表層

の原子空孔軌道の量子状態の解明を行うも



のであり，強相関物理の新しい分野を開拓す

る。 
 
３．研究の方法 
(1) 半導体産業で確立されている微少細線

製造技術を用い，シリコンウェーハ上に櫛状

超音波素子を作製する。とくに，高周波 0.5 

GHz の表面超音波を励起し，侵入長p ~ 3.5 

m の表層における原子空孔を観測する。ま

た，希釈冷凍機を用いて表面超音波による弾

性定数 Csの低温ソフト化を観測する。さらに，

Csの磁場依存性を詳しく研究することで，磁

性をおびた原子空孔軌道の量子状態を解明

する。 

(2) 半導体産業から，ウェーハ中の原子空孔

濃度の決定が重要であり，原子空孔軌道と歪

みとの結合定数の大きさ gを精密に決定する。

短冊状に成形したシリコンウェーハ試料を

極僅かに屈曲させることで，誘起歪みを正確

に制御し，原子空孔軌道の四重項基底を分裂

させ，表面超音波による Csの低温ソフト化の

鈍化とその磁場依存性を測定する。これを，

原子空孔軌道の量子状態である四重項（ 8）

基底と二重項（7）励起状態がもつ電気四極

子と歪みとの結合を解明する。表面超音波の

Csの低温ソフト化の大きさから，ウェーハの

表層に存在する原子空孔の濃度を決定する

方法を確立する。 
 
４．研究成果 
(1) ボロン添加シリコンウェーハの表面に

櫛状超音波素子を製作し，表面超音波の弾性

定数の低温ソフト化とその磁場依存性の研

究を進めた。ボロン添加シリコンウェーハで

の表面超音波の弾性定数Csは2 K以下の低温

でソフト化を示し，その大きさはCs/Cs = 

1.9x10-4であった。図 1 に Csの温度変化を示

す。櫛状超音波素子に用いた Al 細線の超伝

導転移温度 1.17 Kにとびが見られる。表面超

音波の進行方向 [100] に磁場を印加すると，

弾性定数 Csの低温ソフト化は消失する。図 2

に示すように，最低温度 20 mKでの磁場依存

性の大きさは温度変化の大きさと一致して

いる。四重項（Γ8）基底と二重項（Γ7）励起

をもつシリコン中の原子空孔軌道を用い，レ

イリー波による弾性歪みと原子空孔軌道が

もつ電気四極子との結合を求め，磁場中での

四極子感受率の解析を進めた。 

 

図 1 Csの温度変化 

 

 

図 2 Csの磁場依存性 

 

(2) 表面超音波の弾性定数 Cs の低温ソフト

化と磁場依存性の解析には，レイリー波と原

子空孔軌道との結合の正しい理解が必要で

ある。まず第一に，レイリー波の運動方程式

を解き，シリコン (001) 面を [100] 方向に伝

搬するレイリー波の変位ベクトル uxと uzを

具体的に求める。その際，四極子−歪み相互

作用を記述するため，レイリー波が誘起する

対称歪みB, u, v, zxが必要となる。対称歪み



u とv およびB とzx の組はそれぞれ逆位相

で振動し，波長のレイリー波はウェーハ内

部の z軸方向には侵入長pの範囲で定常波と

なっていることが明らかになった。レイリー

波の弾性エネルギーは x軸方向に伝搬する振

動部分とｚ軸方向に定常波となる定数部分

との和になる。原子空孔軌道の電気四極子と

対称歪みとの相互作用ハミルトニアンを作

り，原子空孔と格子とからなる系の自由エネ

ルギーを求め，四極子感受率を計算すること

で，Csの磁場中温度変化や低温磁場依存性を

解析した。 

(3) 櫛状超音波素子の周波数特性は微細電

極間の分離ギャップ wに依存し，波長 = 4w

の表面超音波を励起できる。対向させた櫛状

超音波素子までの伝搬速度 vから表面超音波

の弾性定数 Cs = v2を決定する。申請者らは，

幅 2.5 m，分離ギャップ w ＝ 2.5 mの Al

細線，厚さ 2 mの ZnO薄膜での櫛状超音波

素子をシリコンウェーハ (001) 表面に作製

し，周波数 fs＝517 MHz，波長= 9.37 mで

の表面超音波を用い，弾性定数 Cs の低温ソ

フト化とその磁場依存性の実験に成功した。

[100] 方向に距離 d = 7.5 mmで対向させた櫛

状超音波素子を用いて受信したパルス表面

超音波の音速 vs= d/ts = 4.967 km/sは，表面超

音波の理論計算から予想されるレイリー波

の音速 4.844 km/sと良い一致を示している。

図 3には櫛状超音波素子の概略図を，図 4に

はその写真を示す。 

 

 
図 3 櫛状超音波素子の概要 

 

図 4 櫛状超音波素子の写真 
 

(4) 半導体技術への実用化の試みを積極的

に進めた。CPU やメモリーなどの IT デバイ

スは，現代の社会活動を根幹から支えるキー

デバイスであり，高効率化を図る微細化はシ

ングルナノが展望されており，基盤材料であ

るボロンドープシリコンウェーハでは，高品

質化が必要不可欠である。このような極限的

な微細化に対応するには，原子レベルの欠陥

である原子空孔の評価技術の開発が必須の

課題である。これに対応するため，ウェーハ

企業，デバイス企業，半導体装置製造企業の

関係者と議論を進めながら，表面超音波を用

いて迅速・簡便に原子空孔を評価するプロト

タイプ実用化装置の基本的構成要素の検討

を進めてきた。基礎研究から産業応用を生み

出すことは，科学技術基本計画の趣旨に合致

している。本研究の成果を踏まえ，海外も含

めた特許申請により，我が国の知的財産権を

確保し，革新的半導体技術への実用化を前進

させることで，社会・国民への還元および発

信を進める。 

 

(5) 鉄ヒ素超伝導体の超音波の研究を進め、

シリコン原子空孔の電子軌道と格子との結

合が大きい理由についての理解が進展する

など予期せぬ発展であった。シリコンウェー

ハ中の原子空孔軌道は四重に縮退した8 基

底状態を持ち，大きく広がった電子軌道半径



のため，極めて巨大な四極子-歪み相互作用

g5 = 2.8x105 Kを示す。これが，原子空孔濃

度が 100億個の Si原子に 1個の希薄さにもか

かわらず，極低温での表面超音波の弾性定数

Cs = v2のソフト化を十分な感度で測定でき，

原子空孔評価を可能にしている。我々のこれ

までの研究により，共有結合した Si 原子の

3p軌道は極めて強い電子格子結合 g ~ 105 K

をもち，希土類原子内殻にスクリーンされて

いる 4f軌道の弱い電子格子結合 g ~  10２ K

の対極に位置していることが分かっていた。

最近，我々は，正方晶系の鉄ヒ素超伝導体

Ba(Fe1-xCox)2As2 での超音波吸収測定により，

秩序変数の臨界減速を観測した。構造相転移

は縮重 dyz，dzxバンドの遍歴電子がもつ電気

四極子の秩序であり，超伝導では束縛された

電子対の電気十六極の秩序を伴っているこ

とを示した。ここで得られた 3d 軌道の電子

格子結合 g ~ 5x103 Kは Si原子 p軌道と希土

類原子 4f軌道の中間に位置している。これは，

波動関数が空間的に大きく拡がるにつれて

四極子-歪み結合定数が大きくなることを示

している。この結果は，超音波による原子空

孔評価技術に対する物理学としての強固な

根拠を与えている。 
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