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第１章　はじめに

１－１　不揮発性メモリ材料として注目される強誘電体

本研究では、試料として強誘電体薄膜を使用する（試料の詳しい説明は、４

章で示す）が、強誘電体とは、現在、電源を切っても記憶が消えないという特

徴から、不揮発性メモリ用材料として注目されていて、携帯情報端末などに利

用が期待されている。図１－１に示しているように、強誘電体に、電界をかけ

ない状態の時、双極子モーメントは、バラバラな向きをしている。しかし、電

界をかけると双極子モーメントは向きがそろう。その後、電界を切っても、双

極子モーメントの向きはバラバラにならない。これが強誘電体のしくみである。

図１－１　強誘電体のしくみ
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１－２　高速イオンビームを用いた分析の特徴

高速イオンビームを用いた分析の特徴としては、元素組成の深さ分布や膜厚

が、非破壊的に得られるということである。また、理論的背景が比較的にわか

りやすく、スペクトルが定量的に予言できる。
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第２章　研究目的

本研究では、比較的わかりやすい理論的背景の RBS法を習得することにより、
物性評価についての基本的な考えを養う。

具体的には、ラザフォード後方散乱法及び、共鳴散乱法を用いた強誘電体薄膜

試料の組成分析、膜厚評価、酸素原子・イオンの深さ方向分布を測定し解析す

ることを目的とする。
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第３章　ＲＢＳ分析法の原理と実験装置

３－１　ＲＢＳ分析法の原理

３－１－１　スペクトルのエッジ位置とK-factor

RBS法とは、Ｈｅ＋  をサンプルにあてたとき、跳ね返ったＨｅ
＋ 

 のエネルギーを測定す

ることにより、サンプル中に含まれる元素を調べる方法である。

跳ね返ってきたＨｅ＋  のエネルギーが高いということは、サンプル中に含まれる元素

が重いということで、エネルギーが低いということは、含まれている元素が軽いということ

になる。

衝突前の入射粒子の質量をm1、速度を v0（この方向に x軸を取る）、エネル

ギ－を E0とし、衝突後の速さを v1、散乱角をθ、エネルギ－を E1とする。ま

た標的原子の質量をm2、衝突前は静止していてエネルギ－は 0、衝突後の速さ

を v2、移動方向をφとすると、エネルギ－及び運動量の保存則は
1
2

1
2

1
21 0

2
1 1

2
2 2

2m v m v m v= +       （エネルギー保存則）

m1v0=m1v1cosθ＋m2v2 cosφ　　　  （運動量保存則）
0=m1v1sinθ‐m2v2sinφ            （運動量保存則）

ここで 2
111

2
010 2

1
,

2
1

vmEvmE == 　である。

　散乱前のエネルギ－E０と散乱後のエネルギ－E１の比を kinematic factor K

といい

K
E
E

= 1

0

　　　（３－１）

で表す。

これをエネルギー保存則と運動量保存則から求めると、

k
E
Em2

1

0

≡ ＝{
cos sin

}
m m m

m m
1 2

2
1
2 2

1 2

2θ θ+ −
+

（３－２）
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        　＝{
cos sin

}
θ α θ

α
+ −

+

2 2
2

1
　　　( )α ≡ m

m
2

1

と表される。

　そして RBSスペクトルまたは、チャネリングスペクトルにおける鋭いピ－ク
の位置は式（３－２）に一致する。

　なお一般の元素は同位体を含んでいて、その含有量によって Kの値が少しず
つ異なり、散乱スペクトルのエネルギ－も異なる。

　例として、図３－１のスペクトルを見てみると Si元素のように存在率によっ

て階段状になればよいが、普通は識別できずに、なまってしまう。そこで Kの

値も存在率 p1で平均して、

　平均質量　 )( ii mpm ∑= 　から　 mK を算出、もしくは

　平均エネルギー　 mmi KEKpEK
i

)( 00 ∑= 　から mK を算出

のいずれかの方法を用いる。両者の値はあまり異ならないが、本論文において

はより正確なK mを用いる。

図３－１　RBSスペクトル上での同位体分離の例
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３－１－２　後方散乱イオン収量と試料の散乱断面積

ＲＢＳスペクトルにおいて、縦軸は散乱される入射イオンの数が表されるが、

標的原子の存在量によって散乱される入射イオンの数も変わってくる。このこ

とを量的に表したものが散乱断面積である。この散乱断面積を用いて RBS法で
は定量測定を行う。

　入射粒子は標的に衝突してさまざまな方向に散乱されるが、これを半導体検出

器で観測する。半導体検出器は有限の大きさをもっているが、散乱は入射粒子

線を中心にして軸対称に起こるから、標的を中心にして極座標で表すと半径１

㎝の球内に半導体検出器の検出領域が写像される。このときの面積を㎝ 2の単位

で表した時の数値を（検出器の）立体角といい、sr （ステラジアン）で表す。
これを図３－２に示す。

図３－２　散乱断面積と立体角の考え方を示す模式図

　半導体検出器が角θ、φで表される方向に立体角ΔΩで置かれているとする。

入射粒子の打ち込む位置を変えてこの立体角ΔΩ内に命中させる。まず標的核

が１個だけある場合を考える。標的核より手前に入射方向に垂直な面 P（図３－
２）を考えこの粒子がこの面のどこを通過するかを x軸から測った距離 bと x軸
のまわりの角φとで表す。こうすると、入射速度は決まっているのであるから、

b、φが狙いを定めるパラメ－タということになる。粒子は標的核からク－ロン
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力もしくは遮蔽ク－ロン力つまり中心力を受けるから軌道は必ず x 軸を含む平
面内にある。角φで入射した粒子は散乱されても角φで出てくる。つまり狙い

を本質的に決めるのは bであり、bを決めれば散乱角θが決まる。bを衝突パラ
メ－タという。bをΔbだけ縮めた時に、θがΔθだけ増すとする。検出器の立
体角のもう一方の広がりがφとφ＋Δφの間だとすると、立体角ΔΩはΔΩ＝

sinθΔθΔφで表される。

図３－３　立体角の考え方

このとき、半導体検出器を狙うためには平面 P 上で衝突パラメ－タが b と b－
Δbの間にあり、
軌道面の傾きがφとφ＋Δφの間にある小面積（図３－３の斜線部分）

　Δσ＝ｂ・Δｂ・Δφ 　（３－３）

を粒子が通過する必要がある。Δσを立体角ΔΩへの散乱断面積という。Δσ

をΔΩで割って規格化すると                   　

d
d

b b b db
d

σ σ φ
θ θ φ θ θΩ

∆
∆Ω

∆ ∆
∆ ∆∆Ω ∆Ω

= = ⋅ ⋅
⋅ ⋅

=
→ →0 0

lim lim sin sin
　　　（３－４）

となり、これを微分散乱断面積という。

　微分散乱断面積を求めるためには、db/dθの関係を両者に働く力を考えて力
学的に求めてやればよい。両者に働く力は散乱角θが大きい場合(θ＞90°)には、
クーロン力となり、このことからラザフォードの式が導かれた。入射粒子、標

的原子の原子番号を Z１、Z２、質量数をM１、M２、入射粒子のエネルギーを
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E、散乱角をθとすると、ラザフォードの式は CGS静電単位系で

　
{ }

θ

θθ
θ

σ
22

21

2
22

21

4

22
21

sin)(1

cossin)(1

sin
4

4 MM

MM

E
eZZ

d
d

−

+−






=

Ω
　　　（３－５）

となり、MKS単位系では

　
{ }

θ

θθ
θπε

σ
22

21

2
22

21

4

2

0

2
21

sin)(1

cossin)(1

sin
4

16 MM

MM

E
qZZ

d
d

−

+−






=

Ω
　　　（３－６）

となる。

　微分散乱断面積を用いると、散乱角がθで立体角がΩの領域内に散乱粒子を

集めるには、図３－２の平面 Pにおいて、図３－３のようなある領域でその面積が

　 Ω×






Ω
=

θ

σσ
d
d

　　　（３－７）

であるところを通過すればよい。これから微分散乱断面積は面積の次元をもつ。

　フラックス密度 j０で多数の粒子を送り込むと、その内の j０Δσ個が単位時
間内にΔσを通過し、立体角ΔΩの中に散乱される。このことから１個の標的

核によって検出器の立体角Ω内に単位時間内に散乱される数νは

　 Ω×






Ω
=

θ

σν
d
d

j0  　　　（３－８）

となる。実際の標的はビ－ムの当たる面積 S 内に標的核をマクロな数含む。こ
れを n個とし、ビ－ムの照射時間を tとすると、散乱された全収量ν０は

   Ω×






Ω
=

θ

σν
d
d

tnj00 　　　（３－９）

となる。

　さて、式（３－９）から次のことが言える。ビ－ムの当たる面積 S 内におい
て原子密度 Nで深さτ内にある原子は、単位面積当たり Nτ個の原子をもつ。
このとき Nτは先ほどのマクロな数 nを用いて、

  N
n
S

τ = 　　　（３－１０）

で表され、入射粒子の総数を Qで表すと
　Q=S j０ t　　　（３－１１）
である。これらを式（３－９）に代入して

　ν τ σ
0 = N

d
d

Q
Ω

Ω （３－１２）

となる。この式によって散乱収量すなわちスペクトルの高さを求めることがで

きる。
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３－１－３　膜厚と阻止断面積

入射粒子が標的中を進むにつれて、速さが小さくなりエネルギ－を失う。入

射粒子がΔx進む間に失うエネルギ－ΔEは、入射粒子の種類、標的の密度や組
成、入射粒子の速度に依存する。入射粒子のエネルギ－が E である時の単位長
さ当たりのエネルギ－損失は dE／dxと略して書かれ

  )(lim
0

E
dx
dE

x
E

x

≡
∆
∆

→∆
　　　（３－１３）

で定義される。

　初期エネルギ－E０の粒子が標的中へ侵入する場合、表面から xの深さにおけ

る入射粒子のエネルギ－E０は

　 dx
dx
dE

ExE
x

⋅−= ∫00)( 　　　（３－１４）

で与えられる。ところが、dE／dxは普通は Eの関数として定義されるので

  dx
dx
dE

E dE= ⋅( ) 　　　（３－１５）

より、

  ∫
−






= 0

1
E

E
dE

dx
dE

x 　　　（３－１６）

となる。実際問題として、エネルギ－損失があまり大きくない場合、dE／dxも
ほとんど変化せず、一定と見てよい。このとき、一定な dE／dxをどのエネルギ
－に対する値を用いるかで次の二つの近似が存在する。

  ①　表面近似　
0Edx

dE
const

dx
dE






== 　　　（３－１７）

  ②　平均エネルギー近似　
2

0 EEdx
dE

const
dx
dE

+





== 　　　（３－１８）

普通は表面近似を用いて

  

0

1
)( 0

Edx
dE

EEx








×−= 　　　（３－１９）
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  x
dx
dE

EE
E

×




−=

0

0 　　　（３－２０）

を解析に使用する。

　次にエネルギ－損失（dE／dx）の求め方を示す。

　（dE／dx）は実際に厚さ tの物質（単元素物質でも化合物でも可）を用意し、

入射エネルギ－E０を変えながら物質通過後のエネルギ－損失値ΔEを測定し、

（dE／dx）＝ΔE／tによって求めるか、もしくは理論計算によって求める。理

論計算で求める際は，より本質的な、（dE／dx）をその物質の密度 N で割った

ε≡（１／N）（dE／dx）なる阻止断面積を用いることが多い。これは次の考え

方による。

　（dE／dx）は距離Δxを通過する際に失うエネルギ－の割合を表し

  ∆ ∆E
dE
dx

x= × 　　　（３－２１）

なる関係をもつ。このときエネルギーの減少分ΔE を決める因子は、正確には
移動距離Δx ではなく、衝突した原子または電子の数である。物質の密度を N
とするとき、距離Δxの中には単位面積当たり N・Δx個の原子が存在する。入
射イオンのエネルギ－がΔx通過後ΔE減少したとき、単位面積当たりに１個の
原子が存在することによる減少分がε（阻止断面積）となるので、阻止断面積

εは通過によって減少したエネルギ－ΔEを単位面積当たりの個数 N・Δxで割
って、ε＝ΔE／（N・Δx）となる。これから

  ε =
⋅

=∆
∆
E

N x N
dE
dx

1
　　　（３－２２）

なる関係が得られる。今εが分かっているとすれば、式（３－２２）からεに

Nを乗じることによって（dE／dx）を求めることができる。
　さてεの理論計算は、1913年にボ－アによって求められ、一般のラザフォ－
ド後方散乱法においては核外電子による損失が支配的で、それは古典論により

以下のように記述され

  ε π= 4 21
2

2
4

2

2Z Z e
m v

M v
Ie

eln ( )I Z= 10 2 　　　（３－２３）

と表された。ここで Z１、Z２は入射イオン及び標的原子の原子番号、me は電

子の質量、vは入射イオンの速度である。
　現在におけるεの計算は、実験式と理論式を組み合わせ、最小二乗法で多公
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式近似を行った半経験公式で求めることが多い。

　化合物に対する阻止断面積の求め方は、導出時の考え方でも明らかなように、

それぞれの阻止断面積に存在比を乗じて加えればよい（Bragg の法則）｡
  ε ε εAmBn A Bm n= + 　　　（３－２４）
こうして得られた阻止断面積の値に密度 Nを乗じて阻止能を求める。

図３－４　散乱エネルギーE0から深さを求める時の模式図

　次に散乱イオンのエネルギ－E１から散乱の起こった深さを求める方法につ

いて述べる.図３－４において入射粒子のエネルギ－は E０であり、表面からの

深さ x の位置で散乱される直前のエネルギ－を E、θの方向に散乱されて物質

外に出たときのエネルギーを E１とする。また、θ１、θ２はそれぞれ入射粒

子、散乱粒子が標的の方線方向となす角である。このとき入射粒子が散乱され

るまでに物質中を進む距離は x／cosθ１であるから

  E E
x dE

dx
E= − ×0

1
0cos

( )
θ

　　　（３－２５）

となる。散乱直後の入射粒子のエネルギ－は KEであり、散乱経路によって

  E KE
x dE

dx
KE KE

x dE
dx

KE1
2 2

0= − ≈ −
cos

( )
cos

( )
θ θ

　　　（３－２６）

この二つの式からＥを消去することによって
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  xKE
dx
dE

E
dx
dEK

EKE ⋅







+=− )(

cos
1

)(
cos 0

2
0

1
10 θθ

　　　（３－２７）

となる。式（３－２７）において KＥ０は表面の原子によって散乱された入射

粒子のもつエネルギ－に相当する。ここでΔEをＥ１と KE０との差とすると式

（３－２７）は

xSEKEE ][ 010 =−≡∆ 　　　（３－２８）

［S０］はエネルギ－損失因子又は S因子と呼ばれ、

  







+≡ )(

cos
1

)(
cos

][ 0
2

0
1

0 KE
dx
dE

E
dx
dEK

S
θθ

　　　（３－２９）

である。阻止断面積を用いると、式（３－２２）から

  NxE ⋅=∆ ][ 0ε （３－３０）

と表される。［ε０］は阻止断面積因子（stopping cross section factor）又はε

因子と呼ばれ

  







+≡ )(

cos
1

)(
cos

][ 0
2

0
1

0 KEE
K

ε
θ

ε
θ

ε 　　　（３－３１）

である。

これまでに説明した、散乱断面積の概念とエネルギ－損失の概念を組み合わ

せて密度 Nなる物質のそれぞれの深さにおける散乱イオンの強度を求める。

　今、MCA の１チャンネル当たりのエネルギ－幅をξとし、深さ xi から xi＋

τiの距離の間で散乱された粒子が i 番目のエネルギ－チャンネルのエネルギ－

幅ξ内にストアされるとする。ここでτiが既知であるとすると、垂直入射ビ－

ムに対するチャネル i での散乱粒子の総数 Hiは式（３－１２）より、Hi＝（d

σ／dΩ（Ei））ΩＱNτi で与えられる。ここで、Ei は深さ xi における散乱直

前のエネルギ－で、距離 xi を通過する際にいくらかのエネルギ－損失を受けて

いる。また、dσ／ｄΩ（Ei）はそのエネルギ－Eiに対する散乱断面積である。
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図３－５　単一の元素からなる試料の表面領域における散乱収量

 (a)散乱過程の模式図と(b)その RBSスペクトル

  入射角がθi>0 の場合、ビームが試料中の厚さτi の部分を横切る際に進む距

離は    τi/cosθiで与えられるので、Hiは、

　Ein
H

d
d

E
QN

i i
i= ⋅σ τ

θΩ
Ω

( )
cos 1

　　　（３－３２）

　式（３－３２）を用いれば深さ xi での散乱収量が求まるが、これには散乱直

前のエネルギ－Ei 及び、MCA１チャネルに対応する幅τi を求めてやる必要が

ある。そこで、これらの計算を行う前に、より単純な形として、表面領域での

散乱によるスペクトルを考え、その強度を求める。図３－５にこの表面領域で

の散乱過程とスペクトルを示す。この領域では散乱直前のエネルギ－は E０で

近似されるから、表面領域に対するスペクトルの高さ H０は、式（３－３２）

より

  H
d
d

E
QN

0 0
0

1

= ⋅σ τ
θΩ

Ω
( )

cos
　　　（３－３３）

となる。

　幅τ０内にある原子から散乱された粒子のエネルギ－は KE０とKE０－ξの
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間にあり、式（３－３０）、（３－３１）より表面領域の厚さτ０は、

  Nτ ξ
ε0

0

=
[ ]
　　　（３－３４）

で表される。すなわち厚さτ０は１チャネル当たりのエネルギ－ξより決定で

きる。式（３－３３）、（３－３４）より Nτ０を消去すると

  H
d
d

E
Q

0 0
0 1

= ⋅σ ξ
ε θΩ

Ω
( )

[ ]cos
　　　（３－３５）

を得る。

図３－６　単一の元素からなる試料の深さ xiにおける散乱収量

(a)散乱過程の模式図と(b)その RBSスペクトル

  次に図３－６をもとに、深さ xi からの散乱イオン強度について考える。この

場合、深さ xiによって Nτiの項が式（３－３４）から変化して、近似的に

  
)(
)(

)]([ ,10 i

i

i
i E

KE
E

N
ε
ε

ε
ξ

τ = 　　　（３－３６）

で表される。ここで Eiは深さ xiにおける散乱直前のエネルギ－、E1，iはMCA

により計測された出射時のイオンのエネルギ－、ε（KEi）及びε（E１，i）は

エネルギ－がそれぞれ KEi及び E１，iのときの阻止断面積である。式（３－３
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６）を式（３－３２）に代入して、深さ xiにおける散乱イオン強度 Hiは

  H
d
d

E
Q

E
KE
Ei i

i

i

i

= ⋅
⋅

σ ξ
ε θ

ε
εΩ

Ω
( )

[ ( )] cos
( )
( ),0 1 1

　　　（３－３７）

となる。これが深さ xiにおける散乱イオン強度を求める式である。

３－１－４　多数の元素を含む試料の散乱スペクトルとBraggの式

  今までは単一の元素からなる試料に対して散乱イオン強度を求めたが、次に 2

種類の元素 A、Bからなる試料（化学式 AｍBｎ）について考え、その時の散乱

イオン強度を求める。

図３－７　２種類の元素からなる試料の表面領域における散乱収量

(a) 散乱過程の模式図と(b)その RBSスペクトル

　今、この試料に粒子を入射させたときの様子が図３－７(a)に、そしてその時

得られる後方散乱スペクトルが図３－７(b)に示されている。このスペクトルは

元素 Aおよび Bによって発生した 2つの信号の重なりで構成されている。それ

ぞれの信号のエッジは、それぞれの元素の kinematic factor Kによって決まる。
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元素 A 及び B で散乱されたエネルギ－Eｉの粒子によって発生した信号の高さ

をそれぞれ HＡ（E１）、HＢ（E１）とすると、エネルギ－E１におけるスペク

トルの全体の高さは

  )()()( 111 EHEHEH BA += 　　　（３－３８）

となる。

　表面付近での後方散乱では、元素 A 及び B による散乱強度は式（３－３３）
より

  H E
QN

A A
A
AB

A
,

,( )
cos0 0

0

1

= ⋅σ
τ

θ
Ω

　　　（３－３９）

　H E
QN

B B
B
AB

B
,

,( )
cos0 0

0

1

= ⋅σ
τ

θ
Ω

　　　（３－４０）

となる。この式では分子 AｍBｎにおける単位体積当たりの原子 A と原子 B の

数であり、τA，０、τB，０ は入射粒子が元素 A及び Bで散乱されて脱出す

るまでにエネルギ－ξを失うのに要する試料の厚さである。ここで、A原子と B

原子による微分散乱断面積をσＡ（E０）、σＢ（E０）と略記した。

　τA，０、τB，０は式（３－３４）から

  N AB
A

A
ABτ ξ

ε, [ ]0
0

= 　　　（３－４１）

  N AB
B

B
ABτ ξ

ε, [ ]0
0

= 　　　（３－４２）

を満たす値であり、NABは単位体積当たりの分子 AｍBｎ数の数、及び、[ ]ε0 A

AB
、

[ ]ε0 B

AB
はそれぞれ化合物 AｍBｎをτＡ，０、τＢ，０ の距離だけ通過して A

原子又は B原子によって散乱され、再び AｍBｎを通過して試料外に放出された
イオンに対する阻止断面積因子である（これの求め方は後回しにする）。ここで

N mNA
AB AB= 、N nNB

AB AB= で表されるので、式（３－３９）、（３－４０）は

  H E
Qm

A A
A
AB, ( )

[ ] cos0 0
0 1

= ⋅σ ξ
ε θ

Ω
　　　（３－４３）

  H E
Qn

B B
B
AB, ( )

[ ] cos0 0
0 1

= ⋅σ ξ
ε θ

Ω
　　　（３－４４）

と表すことができる。

　これらの高さの比を取ると
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H

H
E
E

m
n

A

B

A

B

B
AB

A
AB

,

,

( )
( )

[ ]
[ ]

0

0

0

0

0

0

= ⋅ ⋅σ
σ

ε
ε
　　　（３－４５）

となる。

　今、
[ ]
[ ]
ε
ε

0

0

1B
AB

A
AB

≈  とおいて表面領域における組成比

  
m
n

H E
H E

A A

B B

= ,

,

( )
( )

0 0

0 0

σ
σ
　　　（３－４６）

を求める。一般の場合においてはこの近似で十分精度よく組成比を求めること

ができるが、さらに精度よく組成比を求める場合、式（３－４６）を用いて得

られたm／n の値から式（３－５８）、（３－５９）を用いて、[ ]ε0 A

AB
、[ ]ε0 B

AB
の

値を計算し、式（３－４５）に従って誤差内に収まるまで組成比 m／n の計算
をくり返せばよい。元素数が増えても全く同様の処理を行えばよい。

　以上が表面領域における組成比の求め方であるが、任意の深さにおける組成

比を求めるときは、式（３－３９）、（３－４０）が式（３－３２）に対応した

式

  H E
QN

A i A i
A
AB

A i
,

,( )
cos

= ⋅σ
τ

θ
Ω

1

　　　（３－４７）

　
1

,

cos
)(

θ
τ

σ iB
AB
B

iB

QN
EHBi

Ω
⋅= 　　　（３－４８）

になり、式（３－４１）、（３－４２）が式（３－３６）に対応した式

  N
E

K E
E

AB
A i

i A
AB

AB
A i

AB
A i

τ ξ
ε

ε
ε,

,[ ( )]
( )
( )

=
0 1

　　　（３－４９）

  N
E

K E
E

AB
B i

i B
AB

AB
B i

AB
B i

τ ξ
ε

ε
ε,

,[ ( )]
( )
( )

=
0 1

　　　（３－５０）

になるから、散乱強度は

  H E
Qm

E
K E
EA i A i

i A
AB

AB
A i

AB
A i

,
,

( )
[ ( )] cos

( )
( )

= ⋅ ⋅σ ξ
ε θ

ε
ε

Ω

0 1 1

　　　（３－５１）

  H E
Qn

E
K E
EB i B i

i B
AB

AB
B i

AB
B i

,
,

( )
[ ( )] cos

( )
( )

= ⋅ ⋅σ ξ
ε θ

ε
ε

Ω

0 1 1

　　　（３－５２）

で求められる。その際、出発点として、式(３－４３)、(３－４４)を用いて表面
領域での組成比を求め、それから式(３－５１)、(３－５２)の諸量を計算する。
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図３－８　2種類の元素からなる試料で散乱を行った
深さを求める時の散乱図

　最後に散乱イオン強度を求める際に必要な物理量である多元素物質における

阻止断面積因子（式(３－４１)、(３－４２)の右辺の分母の値や式(３－４９)、(３
－５０)の右辺の値など）の求め方を示す。

　ここでも２種類の元素 A、B からなる試料 AｍBｎ について、その阻止断面

積を求める。    　　　　　

図３－８において E１，A、E１，Bはそれぞれの元素 A 及びBから散乱

されたあとに検出された粒子のエネルギ－を表し、εAmBnは元素 AとBを存在

比 m／n で含んでいる試料の阻止断面積を表すとする。今、入射粒子が深さ x

まで侵入し、入射経路においてエネルギ－をΔEin損失したとすると

　∆E N
x

in
AB

in
AmBn= ε

θcos 1

　　　（３－５３）

となり、NABは分子 AｍBｎの体積密度である。脱出経路でのエネルギ－損失Δ
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Eoutは衝突する相手の kinematic factor によるので表面と深さ x とで散乱され

た粒子のエネルギー差 Eは、入射粒子が原子 Aからあるいは原子 Bから散乱さ

れるかによってΔEＡとΔEＢの２つの値をとる。これらの値はエネルギ－損失

の概念から考えると、

  ∆E N xA A
AB AB= [ ]ε 　　　（３－５４）

　∆E N xB B
AB AB= [ ]ε 　　　（３－５５）

となる。[ε]ＡＢＡ、[ε]ＡＢＢは AｍBｎ分子を通過して A原子及び B 原子に

よって乱されるときの阻止断面積因子であり、式（３－３０）、(３－３１）を参

考にして考えると、

　[ ]
cos cos ,ε

θ θ
εA

AB A
out A
ABK= +

1 2

1
　　　（３－５６）

  [ ]
cos cos ,ε

θ θ
εB

AB B
out B
ABK= +

1 2

1
　　　（３－５７）

で与えられる。

　阻止断面積因子における、入射時の阻止断面積εinの値を入射エネルギ－E0

のときの値で代用し、出射時のεoutを入射エネルギ－E0の粒子が原子 A もしく

は原子 Bで散乱されたとして KAE0及び KBE0のときの値を用いる。このとき式

（３－５６）、（３－５７）は

  [ ]
cos

( )
cos

( )ε
θ

ε
θ

ε0
1

0
2

0

1
A
AB A AB AB

A

K
E K E= + 　　　（３－５８）

　[ ]
cos

( )
cos

( )ε
θ

ε
θ

ε0
1

0
2

0

1
B
AB B AB AB

B

K
E K E= + 　　　（３－５９）

となる。これらの式を式（３－５４）、（３－５５）に代入してエネルギ－損失

と深さ xの関係を求める。

　ここで２種類の元素からなる阻止断面積εABは、Bragg の加法則

  BAAB nm εεε += 　　　（３－６０）

で求める。このときm／nの比が既知である必要がある。
　深さ x が大きくなると、表面近似を用いて式（３－５４）、（３－５５）によ
りエネルギ－損失量を求める方法は、実際の値から”ずれ”が生じるようにな

る。この時は深さ xをいくつかの厚さ tに区切って、各厚さ tにおいて表面近似
を用い、入射時のエネルギ－損失の式
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　Ein = −E
t dE

dx
E0

1
0cos

( )
θ

　　 = −E
t

N EAB AB
0

1
0cos

( )
θ

ε 　　　（３－６１）

から入射時のエネエルギ－Einを求め、式（３－５８）、（３－５９）の E0の代わ

りに代入する。こうすることによって、あらゆる深さにおける阻止断面積因子

を求めることができる。

３－２　共鳴散乱法について

入射イオンのエネルギ－が大きくなると、酸素や炭素等の軽元素に対する収

量はラザフォ－ドの式から大きくはずれ、一般に原子核に近づきすぎたイオン

はク－ロン力以外の力も受けるため特定のエネルギ－で共振してしまい、標的

原子核の微分散乱断面積が大きく見える現象を共鳴散乱と言う。

　軽元素に対して、共鳴散乱を利用すると、検出感度を上げることができ、通

常はＳｉ基板からの信号などに埋もれてしまい検出が容易でない元素を検出す

ることができる。

３－３　スペクトル解析プログラム（X Ｒｕｍｐ）

　実験データの解析には、汎用スペクトル解析プログラムを用いた。

　解析の方法は次の通りである。まず初めにプログラムに実験データを入力し、

画面上にスペクトルを表示させる。次に理論スペクトルの算出に必要な、実験

装置の特性・幾何配置、入射イオンビームの情報を入力する。そして、予想さ

れる試料の組成・膜厚などを入力する。これらのデータを基にプログラムは理

論値を計算し、実験スペクトルと同一画面上に理論スペクトルを表示する。

　この結果、実験スペクトルと理論スペクトルとの間におおよその一致が見ら

れるならば、想定された試料の組成・膜厚が真の値であるとみなすことができ

る。一致が見られない場合は、実験スペクトルと理論スペクトルとの間のグラ

フィック上の差異を確認し、この差が縮まるように試料の情報を入力し直すこ

とにより、試料の組成・膜厚を真の値に近づける。
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３－4 　実験装置

１　イオン源

２　Liカナル
３　イオン分析電磁石

４　タンデム加速器

５　イオン偏向電磁石

６　試料室（半導体検出器とゴニオメータを含む）

図３－９　高知工科大学（A１５４）の実験装置

本研究に使用した実験装置の概略を図３－９に示す。この装置は、おおまかに

いって、イオン源とタンデム型加速器から構成されている。まず、Heガスはデ
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ュオプラズマトロン型イオン源（１）によって、電子を剥ぎ取られてイオン化

され、（２）Liカナル中を通過する際に Liの蒸気によって電子を与えられ He- 

に変換される。その後、（３）イオン分析電磁石によって、He- 
 イオンのみ（４）

タンデム型加速器に送り込まれる。加速器内に入った、He- 
 イオンは、最初に

正の高電圧で一旦加速された後、ストリッピングガスによって再び電子が剥ぎ

取られ今度は、負の高電圧で再び加速される。（５）イオン偏向電磁石によって、

He＋  と He2＋とに弁別されコリメータスリットを通って（６）試料室内に導かれ

る。試料室内には、サンプルの取り付けられたゴニオメータと半導体検出器が

置かれている。この半導体検出器によって、散乱イオンのエネルギーを測定す

ることができる。

　図３－１０に試料室内の様子を示す。

図３－１０　試料室内の様子

写真右のコリメータスリットから入射した Heイオンビームは、写真左側のゴニ
オメータ上に取り付けられた試料で散乱され半導体検出器で検出される。
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第４章　実験とシミュレーション

４－１　強誘電体試料の用意

本実験では、試料に、コロラド大学に製作して頂いた。ゾルｰゲル法、高温（８００℃）

で作った強誘電体薄膜（SrBi2Ta2O9）を用いた。

４－２　ＲＢＳ測定条件

本実験では、質量数 4の He＋を、入射エネルギー3.038MeV～3.238MeV、散乱角

168度で入射し使用した。この時、酸素の共鳴ピークを得ることが出来た。

４－3 　X ＲＵＭＰによるスペクトルシミュレーション

　以上のことを踏まえて、実験を行い、その後実験データを解析した。解析に

は、汎用スペクトル解析プログラム（XRUMP）を用いた。このプログラムを用
いた解析の方法は、第３章の３－３での説明を参照のこと。



第５章　酸素共鳴散乱を用いた強誘電体薄膜の測定

５－１　仮定した組成

　最初に図５－１のような組成を仮定する。

SBT

PtO

SiO 2

Si

180 nm

275 nm

610 nm

SBT＝Sr1.0Bi2.0 Ta2.0O9.0

PtO＝Pt1.0O0.2

SiO２＝SiO2

図５－１　仮定した組成

　この場合、それぞれの層は均一であると仮定する。

５－２　各エネルギーでの実験とシミュレーション

　５－１で仮定したとおりにシミュレーションすると、各エネルギーで、以下

の図５－２～図５－９のようになった。
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図５－２　3.038MeVでのシミュレーションと実験
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図５－３　3.063MeVでのシミュレーションと実験
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図５－４　3.088MeVでのシミュレーションと実験
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図５－５　3.113MeVでのシミュレーションと実験
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図５－６　3.138MeVでのシミュレーションと実験
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図５－７　3.163MeVでのシミュレーションと実験
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図５－８　3.188MeVでのシミュレーションと実験
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図５－９　3.238MeVでのシミュレーションと実験



　以上の結果、3.038MeV と 3.603MeVの場合は、酸素ピークは合っているが、
ピークとディップが生じる。3.088MeV以上の場合は、酸素ピークも合わなくな
ってしまう。ということがわかった。

　ここで、いろいろなエネルギーでシミュレーションを実験とあわすには？と

考えて結果、

l SBT層と PtO層の間で Biが多くて Srが少ない層を作る。
l 酸素の量を膜の深さで色々変える。

という２つのことをすることにより、

l ピークとディップの消失。

l それぞれのエネルギーで酸素ピークが合った。

という結果が出た。

５－３　修正した組成

５－２の結果を踏まえて、組成を下表５－１のように修正した。

　 膜厚 Sr Bi Ta O C Pｔ Si
1 195nm 0.071 0.145 0.150 0.500 0.255 0.000 0.000
2 100nm 0.010 110.000 0.001 0.800 0.000 250.000 0.000
3 100nm 1.000 0.500 0.010 8.100 0.000 3.900 0.100
4 210nm 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.850 0.150
5 560nm 0.000 0.000 0.000 10.000 0.000 0.000 6.000
6 100um 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 1.000

表５－１　修正後の組成

５－４　修正した組成での実験とシミュレーション

　５－３の修正した組成で再び、シミュレーションを行うと、図５－１０～図

５－１７のようになった。
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図５－１０　3.038MeVでのシミュレーションと実験（修正後）
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図５－１１　3.063MeVでのシミュレーションと実験（修正後）
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図５－１２　3.088MeVでのシミュレーションと実験（修正後）
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図５－１３　3.113MeVでのシミュレーションと実験（修正後）
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図５－１４　3.138MeVでのシミュレーションと実験（修正後）
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図５－１５　3.163MeVでのシミュレーションと実験（修正後）
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図５－１６　3.188MeVでのシミュレーションと実験（修正後）
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図５－１７　3.238MeVでのシミュレーションと実験（修正後）



　以上のことから、測定した試料の各元素の深さ分布は、図５－１８の通りと

なり、SBT層と PtO層の間で Biが増えていて、Srが減ることがわかる。
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図５－１８　元素の割合と表面の深さ関係
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第６章　結論

　本研究を通じて以下のことが達成された。すなわち、

・ＲＢＳ法の基礎が理解できた。

・酸素の共鳴散乱を利用して酸化物強誘電体中の酸素含量を見積もることが

できた。

・薄膜試料各層の間の拡散を定量的に考慮し実験結果をよく説明するモデルを

作ることに成功した。

・ＳＢＴに対して、シミュレーションと実験を行うことにより、物性評価に

ついての基本的な考えがわかった。
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