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and Shin-ichi Hara 

Ab咽tract

After describing briefly the principle and techniques of巴llipsometry，we show the instrumentation of 

simple and economical ellipsometer， which is composed of a He-Ne gas laser light source， polarizer， qu呂ter

wave plate， reflecting surface， analyzer and a cadmium sulfide photodetector. With this巴llipsometer，mea-

surements for the thin films on silicon such as thermally or anodically grown Si02 are mad巴， and the accuracy 

and error of the measurem巴ntsare discussed 

1. ま えカマき

エリプソメトリー(楕円偏光法)は物体表面に照射された偏光の分極の状態に及ぼす反射の

影響を測定して，物体表面の光学定数や薄膜の屈折率，膜!享を求める方法である 1ト 3)。分極の状

態は光の入射面に平行に振動する電場ベクトル成分 (P波と呼ば、れる)とそれに垂直に振動す

る成分(S波と呼はれる)との二つの成分間の位相と振巾との関係によって決まる。一般に反

射は Pi皮と S波の相対的位相の変化およびその振巾の比の変化を与える。この方法は偏光状態

のみを測定し，反射光の強度やその変化を測定するものではなく，他の干渉法などと比較して

多くの点で秀れている。例えば非常に薄い膜の測定に対する感度が非常に良く、またl吸収性媒

質の屈折率の実数部を非常な精度で求めることができる。さらに，試料の特別な加工を必要と

せず，方法は非破壊的である。これらの理由により，エリプソメトリーは薄膜や表面研究におい

て非常に有用な手段である。このような多様性を有するにも抱らず，楕円偏光という複雑な理

論と面倒な計算が必要なことから過去においては余 1)注目されず，等閑されてきた。しかしな

がら電子計算機の発展と普及により，困難が取り除かれ，近年再びエリブソメトリーに関する

多くの研究が現れてきた(4)。

偏光状態の変化を測定するのに用いられる装置は原理的には非常に簡単であリ，単色光光源，

(281) 
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偏光子，試料，補整子，検光子，光検出器からなる。慣例的に，この分野での研究者は測定光

源としては，水銀ランプの 5461Aの光を用いており，市販のものも大部分この光源を用いてい

る。一般にこの波長の光は弱〈エリプソメーターの検光子と偏光子で，消光を得るのは難しく，

またかなり経験と熟練が必要である。エリブソメーターには単一ビームからなるもの21検出器

慨で光を分離するために例えばウォラストン・プリズムを用いた分離光路方式のもの51など

がある。しかし，それらの殆どは光源に水銀ランプを用いており，我が国ではレーザーを用い

たエリブソメーターは非常に少ない。水銀ランプを用いた市販のエリブソメーターは，原理で

は簡単であるべき装置を感度や精度をあげるために附属部品が多しコンデンサーレンズ，干

渉、フィルター，光チョッパー， コリメーターレンズ¥結像レンズ，アクロマチックレンズ，光

増倍管などを必要とし，取扱いが容易でなく価格も高いものとなっている。

本研究は原理的構成に近い最少光学部品からなる非常に簡単で安価なエリブソメーターの試

作について述べている。その装置は He-Ne気体レーザ一光源，偏光子，Xi波長板，試料，検光

子，光導電セルから成っている。この報告では初めにエリプソメーターで測定される量と反射

物体の性質との関係を与える基本的な式を述べ，次に試作したエリブソメーターの設計と構成

について述べる。さらにこの試作したエリプソメーターを熱的あるいは陽極的に酸化】したシリ

コン酸化膜の測定に応用した例を説明し、測定の精度と誤差を検討する。最後にシリコン上の

陽極酸化膜に対して得られた光学的性質の評価について述べる。まだ改良しなければ、ならない

点も多いか初期の目的を一応達成したのでこ〉に報告する。

II. エリプソメーターの原理1)/6)/7)

いま第一図のように反射の最も ー般的な場合を考える。すなわち，厚さ d，光学定数 N2の薄

膜がある物体表面に，屈折半 IIIの雰囲気から入射角仇で直線偏光が入射したとする。この薄膜

に覆われた表面の反射によって入射面に平行なP波

と垂直な S波の振巾と位相は雰囲気一薄膜界面から

の反射光と，薄膜一基板および薄膜 雰囲気の界面

で何回も反射した後雰囲気中に屈折して出て来る光

との干渉によって決定される。これらの多数回の反

射および、屈折の効果を加え合わせると，その結果は，

入射面に垂直に振動する電場ベクトルをもった平面

波に対する一般的複素フレネル係数を用いて次のよ

うに表わすことができる。

R T12(t) + r23(T)e-
zsn  

i 

12(戸)二
1+r12(戸)r23(t)e 

-i8 = 1¥.(ρ)e- ρ 

(282) 

N2=I12-ikt 

Na= nil
- ikョ

第 1図 基板上薄膜表面での光の反射と屈打

( 1 ) 



He-Neレーザー・エリブソメーターの試作とそのシリコン上薄膜の測定への応用 815 

同様に平行に振動する成分波に対しては

R12( ，Ç )=~12(S) 十円3(S)eーは _ D 

12(S) -1十 r12(S)r23(S)e~ i8 = K(S) e --， ( 2 ) 

である。こ、で Sは光が薄膜内を通過するとき受ける位相の変化で次式で定義される。

o=4π吋 cosφzニペイ)尻弓雨2O1 ( 3 ) 

また， f12， f23は各相聞でのフレネルの反射係数である。相対的位相と振巾の変化は，P?皮に対

する S波のフレネル反射係数の比で、表わされ，その結果

ρ=丘盟pl= If_.(t) e i(Jp~J，) 二 tanψe iJ
R12( s) R(s) 

となる。これがエリブソメトリーの基本式である。

エリプソメーター

( 4 ) 

エリブソメーターは反射物質上の薄膜で反射する楕円偏光を解析して，薄膜の光学定数，膜

!手を決定する装置である。その構成の図的表現は第 2図の如くである。エリブソメーターによ

り実際に測定されるのは，一般に Vやム

ではなく楕円度と方位角である。?とム

をこの楕円度と方位角で示す正確な式は

解析の方法による。位相差が βの補整子

(第 2図では補整子として¥1'i皮長板

(QWP)を用いている)の用い方により

二つの方法がある。その一つは，入射面

に対して π/4だけ傾いた電界ベクトル

の振動をもっ面偏光が薄膜で、反射される

Analyser 

He-Ne Laser 
Light source 

第2図 工リプソメトリーの構成

場合である。この時反射光は楕円偏光となり，この反射光の桁円度とその傾きが， QWP (この

場合試料の後の検出器側に入れられる)の方位角と検光子の方位角によって決定される。他の

一つは，入射光に楕円偏光を用い反射によって面偏光となるようにして同じく佑円偏光のパラ

メーターを測定する方法である。ある与えられた表面に対して，消光状態を作る偏光子，検光

子， QWPの目盛設定(方位角の設定)にはし、くつかの組合せが可能である。もし入射面から反

時計方向に見たとき，全ての方位角が正とするならば， QWPの方位角は+π/4となり，検光 f

の方位角は常に第四象限にあることになる。相対的位相遅れムと振巾比， tan 耳fは次の式で守え

られる。

tan LI = sinβtan(π/2-2Po) 

cos2L三 cosβcos2P。

(283) 
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tan ψ= cotL tan( -Ao) ( 7 ) 

こ、で βはQWPの実際の相対的位相遅れであり， PとAはそれぞれ偏光子，検光子の方位角

である。またOの添字は消光が得られたときの方位角を意味する。消光位は通過する光が最ノj、

になるまで，検光子と偏光子の方位角を交互に調整して得られる。

実験的立場では後者の QWPが試料の前にある方が便利である。それは QWPが士 7i/4に固

定されており，位相差を補整できること，また測定は検出器側のアームを動かして行なうのが

一般のため，アームの負担が軽くなるなどのためである。

さて薄膜の光学定数や膜厚は tan'lTとムによって決められるが，薄膜測定で、は第 4式は

lll， k1 二 薄膜の光学定数

d = 薄膜の膜厚

nz， kz ニ 薄膜の下の反射表面の光学定数

λ ニ 測定に用いた光の波長

rpl 二入射角

の関数である。即ち，

ρニ tan'lT e'企ニ f(rpl， n1， A， Nz， N3， d) (8 ) 

である。一般の解析では薄膜に対する山と dのみを未知とし，他の全てのパラメーターは既知

と仮定して計算される。透明な膜に対しては k1= 0であリ， 1つの入射角に対する測定で充分

であるが，吸収性の模では k1も未知数となり 'lT，ム二つの 360 

値から nl，kl， dの三つの未知数を求めるには異なった入

射角でのもう一つの組の V とムの値が必要である。この

( 8 )式を手で角浮くのは非常に複雑で、難しし したがって

通常は電子計算機で計算するプロクラムがたてられるの一

般には?とムを膜厚dに関係づける計算を，薄膜の屈折率

の多くの場合に対して行ない一群の曲線を描いておく。そ

して実測で得られた?とムが，この予め用意された曲線群

の中で一致する点を求め，その時の IIとdが求める値とな

る。この曲線の雫シリコン酸化肢の例を示す一群を回折率

1. 40， 1. 50， 1. 60につき第 3図に示しておいた8)。

III. He-Neレザー・エリプソメーターの試作9)

試作の基本的方針としては，構成部品が少なし調整，

操作が容易であること，精度は我々の研究対象がシリコン

。。

第 3図 Si02に対する中ムチャト伊Ij

上の陽極酸化膜で膜厚は少なくとも数 100A以上で、あることから寸二渉法よりはすぐれた土50

(284) 
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A程度とする，また経済的な制約からできるだけ安価で、あることを目標とすることにした。そ

してこれらの目的を遂行するには光源としてレーザーを用いる方が有利であると考えたので，

我が国ではまだ数少ないがレーザー・エリプソメーターを試作することとした。以下にその構

成，各部分の使用部品，材料などについて記す。

III-l. 構成

構成は前節のエリブソメーターのところで示した第 2図 の如し光源偏光子 託波長板

一試料検光子 検出器とし寸光学系を用いた。これは前述の如く，)4波長板が土 π/4に固定

され，他のいかなる位相差も補整できる，可動部分の受光側が軽くでき，機械的精度の向|二が

計れるなどを考慮したためである。光源は基本的設計方針に基づき， HeNe気体レーザーを用

いることとした。レーザーは単一波長性，集束性，直進性にすぐれ，光量が大きいことから， コ

リメーター，および干渉フィルター， また種々のレンズ、を必要としないので附属部品が非常に

軽減され，光が強いことから消光位も半導体の光導電セルを検出器として用いることができ，

光電子増倍管などを用いる必要がなく光チョッパーなどもいらない。したがって操作すべき箇

所が少なし容易となり価格の低廉化がはかられる 使用したレーザーは教育用簡易小形He

Ne気体レーザーである。その外観は第 4図に示されている。また主な仕様は次の如くである。

波 長 :6328 A (赤色)

出 力:O.5mW以七安定度

士5%以下

発振モード:横方向単一モード

(TEMoo) 

ビーム径:1.2mm

ビーム拡り:O.8mrad_ 

偏光:ナシ

この光源は独立に高さ，横方向の振れが調節

される台に固定された。偏光子，検光子につい

第 4図 H日 Neガスレーザ一光源、

ては，直線偏光素子には複屈折プリズムによるもので WallastonRochonブリズ、ム， Nicolプリ

ス、ム， Glan-Thomsonプリズムなどと，フィルム偏光子例えはポラロイド板などがある。エリブ

ソメーターには入射面全体にわたって偏光度が一様で、ある，完全な直線偏光が得られるなどの

点でGlan-Thomsonプリズムが最適とされている。しかし価格は高い。一方フィルム偏光子は

安価で手軽に取扱えるが光束が平行でないと偏光度が低下したり，入射角の大きな光に対しで

も偏光度が低下するなどプリズムに比し完全な直線偏光は得にくい。このような欠点を有する

が，レーザーのような集束性，可伺光領域の単一波長性，光量が大きいなどの光に対しては偏

光度はプリズムにそれ程劣らない。そこで要求される精度と価格の制限から，偏光子，検忠子

(285) 
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にはポラロイド板を使用することにした。 使用の際は二枚の偏光板で白色光を透過し，直交さ

せたとき暗黒が得られる検査をし選定した。なおこのポラロイド板は偏光顕微鏡用の既製品を

用いた。

次にこの偏光子，検光子の方位角の測定のために，これらを取付けた角度読取りの回転目盛

円盤が必要で、ある。この円盤は大きければ微小回転角の読取り精度が増し，大きいほど良い。

本装置では光学台との重量的釣合い，要求精度の点から最小読取り角 0.10の目盛円盤を用い

た。実際に使用した目盛円盤は顕微鏡用の試料台で円形回転ステージであるが，この中央部に

偏光子，検光子を取付ける加工を施し， また微少回転ができるようにノぐーニアを取付け，微動

調整が容易にできるようにした。次に補整千としての短波長板の選定であるが，7，4' j皮長板は円

偏光や楕円偏光を作リ出すのに使われる。これには石英，雲母，フッ化マグネシウム，硫化カ

ドミウムなどがある。入手の容易き，価格，波長領域などから芸母を用いることとした。位相は

β二子d(ns~nf)
但し， :̂波長， d 厚さ ns:常光線に対す

る屈折率， nf:異常光線に対する屈折率，であ

るから， β=π12となるように厚さを調節すれば望みの波長に対する託波長板が得られる。本装

置では IくARL-LAMBRECHTの MICAWPM-4 -14形で波長を 6328Aに合わせてもらったも

のを用いた。雲母板の「山oi則をカバーグラスではさんだもので 6328Aの光で約 85%の透過率で

あった。この7，4'波長板は偏光子・検光子と同じ円形l口]転ステージに取付られている。しかし，

これはある特定の角度(土 π14)に固定されるので微動調整のためのバーニアは設けていない。

以上の偏光子，7，4'波長板，検光子を夫々第 5図の(a)， (b)， (c) に示す。検出部の受光

素子としては光電管，光電子増倍管(フォトマル)，光導電セルなどがあるが，一般にはブオ i

マルが用いられる。微量光の検出には適するが光量が大きく変化するときは，そのま、では使

(呂)偏光子 (b) 1/4波長板

第 5図

(286) 
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えない。また高電圧の安定電源が必要で、ある。本構成では消光位法を用いたこと，光源がレー

ザーで微弱光でも照度が高いこと，光軸合わせにも使えることなどから CdSの光導電セルを用

いることにした。このセルの選定には最高感度波長が 6328Aに近いところにあり， γ特性(照

度一光電流の直線性)の良いものを選んだ。この受光部の様子を第 6図に示す。試料台につい

ては被測定物が国体か液体セルかなどにより考慮されなければならないが，反応プロセス中の

測定ができるために空間を広くとることに注意した。固体の場合は簡単に取りはずしのできる

よう試料をクリップで垂直に狭む方法にした。試料の垂直性，入射角の調節などは，後述の光

学実験台でなされた。現状では非常に簡単になっているので今後改良の余地が多くあるところ

である。試料台にシリコン基板を取付けた例を第 7 図に示す。次に偏光子，~波長板，検光子，

検出器は光軸上に一直線に並んでいなければならない。そこでこれらを設置するための光学実

験台が必要で、ある。本装置では小形の分光計を改良し，上記部品をアクリル樹脂板を用いて設

置することとした。各部品が台に対し垂直で、'また二重反射などが生じないで光路が変更され

ないためには，各部品は厳密に平行でなけれは、ならない。し

たがってこの設置が非常に重要であり，測定の際の操作のほ

とんどはこの調節のために費される。そこで一度設定したら，

できるだけ僅かな調節操作で済むよう注意が払われた。これ

は二~三本のネジの調整で行なわれるよう工夫した。光源が

レーザーでビームの拡りが小さし直進性が良いことからこ

の調節もそう困難なものとはなっていない。この光学実験台

と光源は独立になっているので，ある場合は光j原の方の調整

で満足する設定を行なうことも可能で、ある。以上のように組

み立てられた全体の装置の光軸合せ中の配列の l例を第 8図

に示す。実際の測定は全て準暗室中で行なわれる。 第 7図試料台

第 6図受光用 CdSセル 第 8図全体の構成(光軸調整のところ)
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N. 誤差および精度の検討10)

試作した装置を用い，屈折率，膜!手が予めわかっているシリコン上の熱酸化膜の光学定数お

よび膜厚を測定してみた。この結果により測定の精度と誤差の解析を行なった。エリプソメー

ターに関する誤差因子の主なものは次のようなものである。

A)装置自体の機械的誤差

i)光源の波長および出力の変動

iii)検出部の凶路的雑音

B)測定時の誤差

ii)光学素子の機能

iv)諸部品のアライメント

i)偏光子，検光子の回転角の読取誤差 ii)消光を検出する電流計約読取誤差

iii)測定試料の表面状態 iv)入射角の設定誤差

C)解析上の誤差

i)基板の光学定数の仮定値の誤差

iii)計算の精度

ii)膜の不均一性，吸収性等による誤差

iv)チャートの読取誤差

実際の測定では以上の誤差因子は相互に関係し装置の総合的精度および誤差を決定してい

る。実測で認められる主な因子は，偏光子，検光子に用いられるポラロイド板と%波長板の芸

母，光源のレーザー窓， CdSセルなど以上の表面にあるカバーグラスによる反射の副次反射

ビームで，受光部へ向うもの。これは消光位の決定を困難にしている。またレーザ一光源が任

意の偏光面に対し1O~30%の出力変動があること，反波長板の位相角が π/2から僅かにずれて

いることなどが認められた。この問題を避けるため，レーザーは測定前に予め点灯し安定する

まで待つ万法色副次ピームは反射面の光軸に対する垂直度をずらすことと，消光伎を得る偏

光子と検光子，)4波長板の方位角の組合せ(理論的に 16通りある)の 8組を測定し平均し，誤

差，アライメント誤差を相殺する方法をとって解消するようにした。回転角の読み取り精度は

0.1"であった。以上の測定よリ，偏光子，検光子の回転角のバラツキはそれぞれ士0.4"，土0

2。であった。 100 

シリコン上の熱般化膜に対し入射角 70。で無 。芝

吸収単層モデ/しとして求めた屈折半と膜)字の誤

差は第 9図の実線および破線の如くである。い

I iO.05 

片隅 I !! 
1ベN，"I判 JG01t

/liT  
，献体問io.005与

野 1，うで二-hA¥ノλム--刈 阿
ずれも位相膜厚 180。近傍で誤差が最小になっ 掛

ており， IJ莫!手では士20A以下の精度が得られて

いる。 360'を周期(膜j亨で 2800入)としている

ので、相当厚い肢に対しでもこの範囲の精度を有
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第 9図 位相膜厚と誤差の関係
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することがわかる。一方屈折率が変化する膜では位相模厚が 180
0

を越えると誤差が急激に大き

くなり，第 9図の一点鎖線で示されるように士100Aの精度を保てるのは 2300A程度である。

このように膜厚の変化により屈折半も変わる場合は精度が悪くなることがわかるつ

v. 陽極酸化膜の測定への応用例

シリコンをテトラヒドロフルフリルアルコールと硝酸アンモニウムの混合溶液中で種々の条

件で陽極酸化して得られた般化膜の屈折率および膜厚を応用として測定してみた。その結果電

解液中に水を 1%以下しか含まづ，かつ膜の形成時に気泡の発生が伴なわない場合には 1500A 

の厚さまでは単層モデルとよく一致し，屈折率l.47の曲線上に測定結果が合致している。(第

10図.fll)しかし含水量が 2-4%と多しかっ膜の形成時に気i包の発生を多量に伴なう場合は

膜厚が 2000A以上になると無吸収モデルと合わなくなリ，屈折率が1.23-1.51の範囲でも一

致する曲線がない。このことは生成膜の性質が，無水 (1%以下)と含水の電解液では異なっ

ていることを示している。含水の場合，膜!享の変化につれて見かけ上，屈折率が変化すること

か‘わかる。

lsoi 

16 ci~ 
生

門箸栢"3_55町 0.02し

人"G328A 

中iENoi1~ 

以上より含水の電解液で形成した陽極酸化膜

では他の別の方法で膜の佐賀を調べ，エリプソ

メーターによる測定と合わせて検討することが

必要で、ある。

このようにエリブソメーターは物質の光学定

数を測定するだけでなく，膜の生成機構や理論

モデルと実測との相異などを与える有用な情報

をもたらす手段ともなり，物質の性質の研究の

手段として非常に有用である。
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第 10図 ? ムチャート(部分)

60 

半導体薄膜の性質を調べる手段として有効な簡易なエリプソメーターを， He-Neカ、、スレー

ザーを光源とすることにより安価に作製することができることを示した。膜厚によって屈折率

が変化しないような無吸収単層の膜では，土20A以下の精度を有し，干渉法などよリ優れた結

果が得られた。一方吸収性の膜や，屈折率が膜厚によって変化するものでは，解折上の誤差も

含め現状では::1:100A程度にとどまっている。今後の問題点として，回転角の読取り精度を上

げるために偏光子，検光子の目盛板を大きくする改良が必要である。 次に多重反射，副次ビー

ムの発生源となる各光学素子の表面加工を考慮しなければならない。これにはカバーグラスの

無反射コーニングやよけ高級な光学部品の採用などが考えられる。 偏光子や検光子にプリズム
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を，光検出器にフォトマルを用いるなどの改良を行なえは、精度の向上は計られるものと思われ

る。しかしそれに相当する価格も高くなるので，精度と価格との両方を考え合わせ目的に合う

装置を作らなければならない。本報告がそれのための一助となることを期待してこ、に記した。

おわりに本装置を作製するために有効な助言を下さった北海道大学工学部理学第二講座の工

藤清勝助教授，光学実験台の便宜を計って下さった本学理科教室に感謝します。また本研究の

一部は昭和 49年度北海道科学研究補助金に負っており，こ当で記して謝す。

(本研究報告は昭和 49年度北海道科学研究補助金報告に基づいている)

(昭和 50年 5月20日受理)
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