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（論文 内容の要 旨）

X線 光電子分光法 （X－rayPhotoelectronSpectroscopy：XPS） は、各種材料 の表面分析 ・評

価 に広 く用い られてい る重要 な分析法 であ る。しか しなが ら、従来 のXPSで は光電子運動 エネル

ギーが低 いだめ平均 自由行程が短 く、試料表 面か ら2nm程 度 の深 さまでの化学結合状態の検 出が

限界 で あ る。 硬X線 をプ ロー ブ に用 い る硬X線 光 電 子 分 光 （HardX－rayPhotoelectron

Spectroscopy：HAXPES） においては、光 電子 が大 きな運動エネル ギー を持つので平均 自由行程 が

長 く、ゲー ト絶縁膜等 の よ うに膜厚 の大 きい多層薄膜 に も応用 で きる とい うメ リッ トがあ る。し

か しなが ら、励 起エネル ギー が高 くなる と光イオ ン化断面積が急激 に減少す るとい う問題 がある

た め、実用化 に限界 があ った。そ こで本論文で は、実験室 にお いて も実用的なスルー プ ッ ト （信

号強度 または感度 ） とエネル ギー分解能 で測 定可能な ラボ用HAXPES装 置 開発 を行 った。

（1） 高輝度 でかつ微 小スポ ッ トが得 られ る単色X線 源 の開発

アルバ ックフ ァイ社 のVersaProveのAlKα 線源 をべ一ス に新た にX線 源 を設計 した。水冷

されたCrタ ー ゲ ッ トに集 束電子 ビー ムを照射 した。分 光結晶にはGe（422） を用 い、直径300㎜

ロー ラン ド円上におかれた楕 円湾 曲形状 に磨 いたガ ラスブ ロック表面 に貼 りつけた。ター ゲ ッ ト

上のCrKαX線 （5414．7eV） の発生点 を ロー ラン ド円の上の湾 曲分光結 晶の焦点 に配 し、 もう
一方の焦点 に回折 され たCrKαX線 が集 束す るよ うに した。ター ゲ ッ トに照射す る電子 ビー ムを

走査す るこ とで、集 束X線 は試料 上で走査可能 である。X線 の ビー ム径 は、10μm（1．25W） か

ら200μm（50W） の間 で可変 である。

2） 高い角度分解能 で広取込立体角 を持つ対物 レンズの開発

広取込立体角対物 レンズは、松 田 らによって開発 され た回転楕 円体 メ ッシュを用い る広角対物

レンズの基本設計 を採 用 し、これ を高エネル ギー用 に改 良 した。高精度 に加 工 され た回転楕 円体

形状の金属 メ ッシュを レンズの初段 に設置 した対物 レンズを製 作 し、最大取込立体角90° を実現
べした

。この対物 レンズの性能 評価 装置 を作成 し、透過 率の入射 角度依存性 、集束 スポ ッ トの形状 、

エネル ギー収差 な どの特性評価 を行 った。

広 取込立体角対物 レンズ とアナ ライザー を組み合せ 、 ±35°の角度範 囲で測 定で きるこ とを確

認 した。角度分解能 は0．54°が得 られ た。分 光器 の入射ス リッ ト幅 が0．8mmの とき、金の価電

子帯スペ ク トル の測 定時間は約12時 間 であった。 エネル ギー分解 能 は0．56eVと 見積 もった。

本結 果か ら実用的 な感度 とエネル ギー分解能で ある ことが確認 で きた。

SiO2（ 厚 さ25nm） ／Si（001）試料基板 か らのSilsピ ー クが膜厚25nmのSiO2を 通 して も観測

され てい るこ とか ら、従来のXPSよ りも深 い領 域か らの信号 の検 出が可能 であ り、バル ク敏感 な

測定が可能で あるこ とが確認 で きた。

上記の よ うに、今回 開発 を行 った単色化CrKα 集 束X線 源 、広取込立体角対物 レンズ、高エ

ネル ギー分光器 の構成 の実験 室HAXPES装 置 は、実用 上十分な感 度 と分解能 であ ることが分か っ

た。また 、20nm以 上の薄膜 物質の深 さ情報 が検 出可能であ るこ とが確認 できた。 これ により、

実験 室規模 でバル ク敏 感XPS測 定 が可 能 で ある こ とを示 せ た。応 用例 と して、4nm－25nmの

sio2／si（oo1）にお けるsio2膜 厚 測定、多層膜試料評価 ・高エネル ギー光電子回折 ・バイアス印加

HAXPES・ アン ビエ ン トプ レッシ ャーHAXPES用 セル の開発 に成 功 した。 この よ うに、本 研究は実

験室でのHAXPES解 析 を可能 と し、数 十nmの 深 さまでの表 面分析 に大 きな道 を拓 いた。



氏 名 小畠 雅明

（論文審査結果 の要 旨）

X線 光電子分光法 （X－rayPhotoelectronSpectroscopy：XPS） は、各種材 料 の表 面分析 ・

評価 に広 く用い られてい る重要 な分析 法であ る。 しか しなが ら、従 来のXPSで は光電子運動

エネル ギーが低 いた め平均 自由行程 が短 く、試料表 面か ら2nm程 度の深 さまで の化学結合状

態 の 検 出 が 限 界 で あ る。 硬X線 を プ ロー ブ に用 い る硬X線 光 電 子 分 光 （HardX－ray

PhotoelectronSpectroscopy：HAXPES） にお いては、光電子 が大 きな運動 エネル ギー を持つ

ので平均 自由行 程が長 く、ゲー ト絶縁膜 等 のよ うに膜厚 の大 きい多層 薄膜 にも応 用で きる と

い うメ リッ トがあ る。 しか しなが ら、励 起エネル ギー が高 くなる と光イオ ン化 断面積 が急激

に減 少す る とい う問題 が あるため、実用化 に限界 があった。 そ こで本論 文で は、実験 室にお

いて も実用的 なスループ ッ ト （信 号強度 また は感度） とエネル ギー分解 能で測 定可能 な ラボ

用HAXPES装 置開発 を行 った。

（1） 高輝度 でかつ微小 スポ ッ トが得 られ る単色X線 源 の開発

アルバ ックファイ社 のVersaProveのAIKα 線源 をベ ースに新たにX線 源 を設 計 した。

水冷 され たCrタ ー ゲ ッ トに集 束電子 ビーム を照射 した。 分光結晶 にはGe（422） を用い、直径

300㎜ ロー ラン ド円上におかれ た楕 円湾曲形 状に磨 いたガ ラスブ ロック表 面に貼 りつけた。

ターゲ ッ ト上 のCrKαX線 （5414．7eV） の発 生点を ロー ラン ド円の上 の湾 曲分光結晶の焦点
’に配 し

、 も う一方 の焦点 に回折 され たCrKαX線 が集束す るよ うに した。 ターゲ ッ トに照射

す る電子 ビー ムを走査す るこ とで 、集束X線 は試 料上で走査可能で ある。X線 の ビー ム径は 、

10μm（1．25W） か ら200μm（50W） の間で可変 である。

（2）高い角度分解能で広取込立体角を持つ対物 レンズの開発

広取込 立体角対物 レンズは、松 田 らに よって開発 され た回転楕 円体 メ ッシュを用 い る広

角対物 レンズの基本設計 を採 用 し、 これ を高エネル ギー用 に改良 した。 高精度 に加 工 され た

回転楕 円体形 状 の金属 メ ッシ ュを レンズの初 段に設置 した対物 レンズ を製作 し、最大取込 立

体角90° を実現 した。 この対物 レンズの性能評価装置 を作成 し、透過率 の入射角度依存性 、集

束スポ ッ トの形状 、エネル ギー収差な どの特性評価 を行 った。

広取込立体角対物 レンズ とアナ ライザー を組み合せ 、±35°の角度範囲で測定 できる ことを

確認 した。角度分解能 は0．54°が得 られた。分光器の入 射ス リッ ト幅が0．8㎜ の とき、金 の

価 電子帯スペ ク トルの測定時間は約12時 間であった。一エネル ギー分解能 は0．56eVと 見積 も

った。本 結果か ら実用的 な感 度 とエネル ギー分解 能で あるこ とが確認で きた。

SiO2（ 厚 さ25nm） ／Si（001）試 料基板か らのSilsピ ー クが膜厚25nmのSiO2を 通 して も観

測 され てい るこ とか ら、従来のXPSよ りも深 い領域か らの信号 の検 出が可能 であ り、バル ク

敏感 な測 定が可能で あることが確 認で きた。

上記 の よ うに、今回開発を行 った単色化CrKα 集束X線 源、広取込立体角対物 レンズ、高

エネル ギー分光器 の構成 の実験 室HAXPES装 置 は、実用上十分 な感度 と分解能 であるこ とが分

か った。 また、20nm以 上 の薄膜物質 の深 さ情報 が検 出可能 である ことが確認 できた。応用例

として、4nm－25nmのSiO2／Si（001） にお けるSiO2膜 厚測定、多層膜試料評価 ・高エネル ギー光

電子回折 ・バイ アス印加HAXPES・ アン ビエ ン トプ レッシャーHAXPES用 セル の開発 に成功 した。

この よ うに、本研 究は実験室でのHAXPES解 析 を可能 とし、数十nmの 深 さまでの表面分析 に

大 きな道 を拓 いた ものであ り、学術 的 に大 きな意 義 を有す る。 よって 、審査員 一同 、本論 文

が博士 （理学）の学位 論文 と して価値 が あるもの と認 めた。


