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Fig. 1 Modulation of the intensity of CTR scattering under the exci-
tation of a Bragg re‰ection. An example of Si(001) wafer co-
vered with a thermal oxide layer a few nanometers thick.

Fig. 2 A model of the strain ˆeld under the SiO2/Si interface.
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多波回折現象を利用した表面 X 線回折における位相問題の
研究と SiO2/Si 界面下の歪みの解析への応用

矢代 航 (東京大学新領域創成科学研究科物質系専攻）

結晶中の歪みの全容を明らかにすることは，結晶成長，

電子状態の制御の観点から非常に重要である。半導体デバ

イスの特性長は数10 nm に到達する勢いで，メゾスコピッ

クスケールでの歪みの解明，制御を目指した研究は今後ま

すます盛んになると考えられる。私は，SPring-8 の高輝

度放射光の特性を活かし，結晶中の歪みを高い精度でシン

プルに評価できる手法を開発した14)。この方法は二次元

回折波（二次元回折条件を満たして出射してくる回折波）

の位相に着目した点で従来にはない発想のものであり，今

後広範な応用が期待される。

界面付近の数原子層程度にわたる，あるいは転位の近傍

に発生する局所的な歪みについては，これまで透過型電子

顕微鏡（TEM）や X 線回折などにより調べられてきた。

しかしながら，深さ方向に数10～数100 nm 程度のスケー

ルに緩やかに分布する微小な歪みについては，ほとんど報

告されていない。最近，このような歪みが結晶成長に重要

な役割を果たすことが示唆されている5)。私は Bragg 反射

励起に伴う CTR (Crystal Truncation Rod)散乱強度の変

調14,6)という現象を利用して，このような微小な歪みを評

価する方法を開発した。

私はこの方法を SiO2/Si(001)界面下の歪みの解析へ応

用した。この系は半導体デバイスへの応用上の重要性か

ら，1960年代以来今日まで盛んに研究されている。新し

い方法によって SiO2/Si(001)界面下にこれまで知られて

いなかった歪み構造（「静的構造揺らぎ」）があることを実

験的に示した4)。

私の研究の出発点は Bragg 反射の励起に伴って CTR 散

乱7)がどのような影響を受けるかということであった。こ

れはすなわち三次元回折波（Bragg 反射）と二次元回折波

（CTR 散乱）のカップリング現象についての研究である。

1995年に東大物性研の高橋敏男教授の動力学的回折理論

の計算によって，CTR 散乱の強度が Bragg 反射の励起に

よって変調を受けることが示された6)。私はこの現象を現

象の本質が理解しやすいように定式化し，表面 X 線回折

における位相問題との接点を明瞭にした1)。この考えを発

展させて，表面からの二次元回折波の位相を実験的に回復

することに成功した2,3)。

さらに，結晶中の表面付近に存在する歪みによって

CTR 散乱の位相が敏感に変化することを見出した。この

ことを SiO2/Si(001)界面下の歪み分布の解析に応用した4)。

Fig. 1 は表面に数 nm の熱酸化膜を形成した Si(001)ウェ

ハの場合に，Bragg 反射に伴う CTR 散乱強度の変調を測

定した例である。実験は SPring-8 の BL09XU で行った。

白丸と黒丸はそれぞれ実験によって得られた004Bragg 反

射と50ロッドに沿った CTR 散乱の強度である。CTR 散

乱の強度が Bragg 反射によって確かに変調を受けている

のが分かる。破線は動力学的回折理論によって計算された

完全結晶の Bragg 反射強度である。点線は同様に完全結

晶の場合の CTR 散乱の強度の理論曲線である。Bragg 反

射の強度は完全結晶の場合で説明できるのに対し，CTR

散乱の変調のプロファイルは完全結晶では説明できなかっ

た。一方で実線は SiO2/Si 界面下の数100 nm の深さにわ

(C) 2005 The Japanese Society for Synchrotron Radiation Research
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たって分布する微小な歪みを考慮した場合である。実験結

果を非常によく説明できているのが分かる。また，歪みの

及ぶ深さが Bragg 反射の消衰距離に比べて十分に浅く，

かつ非常に微小な場合には，Bragg 反射の強度にほとんど

影響を与えない。

Fig. 2 は詳しい解析によって明らかになった SiO2/Si

(001)界面下の歪みを模式的に示したものである。黒丸は

歪み場中の Si 原子の位置，白丸はバルク結晶中の Si 原子

位置を示している。CTR 散乱の変調のプロファイルか

ら，界面の Si 原子はトータル（下から積算された量）で

－0.16 Å 変位していることが分かった。さらに，表面に

平行な方向にも±0.13 Å 程度の構造揺らぎ（「静的構造揺

らぎ」）が存在することが明らかになった。

Si を酸化すると体積が大きく膨張する。しかしながら

Si ウェハ表面を酸化すると，界面に欠陥がほとんど発生

しないことがこれまで大きな謎とされてきた。これまでの

研究で，酸化膜側に界面付近に密度の大きい「構造遷移層」

が存在し，体積膨張による歪みを緩和しているといわれて

きた。本研究で明らかになった「静的構造揺らぎ」は，

SiO2/Si 界面から深さ数百 nm にわたって Si 原子位置が±

0.1 Å 程度揺らいでいるというものであり，最近の他の手

法による報告と合わせて考えると811) ，この構造は SiO2

の形成に伴う体積膨張を基板結晶側で緩和していると考え

られる。
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