
1. はじめに

世の中には様々な電子機器が存在しており，その技
術の一端を担っているのが半導体材料である．例えば
GaNや GaAsに代表される III–V族半導体はバンド
ギャップが可視光領域に近いため，光デバイスに応用
されている．これらは，他の III–V族元素と固溶体を
作ることによりバンドギャップを調整することができ
る．例えば GaNは Inや Alと固溶体を作り，その比率
を変えることにより，発光波長や屈折率を調整するこ
とができ，青色発光ダイオードや半導体レーザーと
いったデバイスに応用されている．
こういった材料の開発では，特性と物性の相関を知
ることが重要である．これらの材料に X線回折法を用
いると，膜の組成，膜と基板の方位関係，膜厚などの
物性に関係する情報を知ることができる．
これらの多くは，単結晶基板の上に膜がエピタキ
シャル成長したいわゆる完全性の高い結晶である．こ
れらの材料に対して，X線回折法を用いて解析を行う
場合，通常の粉末結晶や不完全結晶とは異なる，動力
学的回折理論を適用することができる．この理論を適
用するためには粉末試料などを測定する通常の光学系
（集中法や平行ビーム光学系）では不十分であり，さ
らに X線の平行性や単色性を高めるなどして高分解能
測定を行う必要がある．
本稿では，主に半導体材料や単結晶基板の評価を行
う際に用いられる，高分解能 X線回折法に関して紹介
する．

2. X線回折測定と逆格子ベクトル(1)

X線や結晶格子面の「方向」を意識しながら回折条
件を表現するには，大きさと方向を持つ量，ベクトル
を用いるのが便利である． ある結晶格子面 (hkl) を考
えたとき，この格子面と一対一に対応するベクトルを
次のように定める（図 1）．
・大きさ： (hkl) 面の d値の逆数
・方向： (hkl ) 面の法線方向

このように定義したベクトルを逆格子ベクトル（記
号 ghkl），そしてベクトルの先端を逆格子点 hklと呼ぶ．
X線被照射体積内において格子定数の大きさや結晶格
子面の方位が変化していれば，それに伴って ghklの大
きさおよび方向にそれぞれ変化が生じる．そのため実
試料の逆格子点は，結晶性およびその異方性を反映し
て逆空間上での広がりが存在する．この評価には，4.2

で述べる逆格子マップ測定が有効である．
次に，回折を起こす条件について考える．入射およ
び散乱 X線を大きさが 1/l，方向が X線の進行方向と
一致する波数ベクトル k0および kでそれぞれ表し，k0

および kによって定義されるベクトル

K�k�k0 (1)

を導入する．Kは散乱ベクトルと呼ばれ，その大きさ
|K|は格子面間隔 dhklの逆数に等しい（図 2）．X線回
折測定における試料表面に対して X線の入射角度と出
射角度を等しく保ちながら走査する q–q 軸スキャンは
k0および kの方向を変えることに相当し，その結果 K

の大きさや方向が変化する．Braggの式が満足されて
回折が起こるということは，散乱ベクトルKが逆格子
ベクトル ghklに一致することに相当する．

3. 高分解能 X線回折法

3.1. 運動学的回折理論と動力学的回折理論(2)–(4)

通常の粉末結晶や不完全結晶は粒界，転位などの格
子欠陥を多く含み，三次元的な周期性が乱れている．
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図 1．結晶格子面 (hkl ) の逆格子ベクトルと逆格子点．



それをモデル化したものをモザイク結晶と呼び，多数
の周期性の乱れのない微小領域が，わずかな方向のず
れを持って集合していると考える．モザイク結晶では
互いに干渉しあえる領域が小さいので，入射 X線は結
晶中でほぼ 1回だけ散乱を受ける（図 3）．このような
場合に成り立つのが運動学的回折理論であり，多くの
無機，有機結晶または非晶質，液体の場合にも成り立
つ．
一方，結晶が完全に近い場合，モザイク結晶とは異
なり，図 4に示すように，結晶中で起こる多重散乱の
効果を無視することができなくなる．この多重散乱を
考慮した理論が動力学的回折理論であり，Si, Ge,

GaAs, GaNなどの完全性の高い結晶の場合，この理論
が適用される．図 4のように完全結晶に対して，X線
を照射し，ある格子面で入射方向からの波によって回
折を起こすと，回折方向と透過方向の波が生じ，これ
が多数の格子面で繰り返し反射を起こす．このような

反射が繰り返されると，結晶内に生じるこれらの波の
干渉により様々な回折現象が現れる．それによって得
られた回折パターンから様々な情報を取得することが
できる．

3.2. 入射光学系素子

化合物半導体材料では，複数の化合物で固溶体を作
成し，バンドギャップを制御することがある．回折パ
ターンのピーク位置から計算した格子定数に Vegard則
を適用すれば，固溶体組成を知ることができる．
例えば，GaAsと InAsは固溶して InxGa(1�x)Asとい

う組成をとる．各々の端成分の格子定数は以下であ
る．

aGaAs�5.6538Å

aAlAs�5.6611Å

両者を比較するとその差は 0.0073Åしかなく，これ
を相対値で示すと，Da/a�1.3�103となる．つまり，組
成を 1%の精度で求めようとした場合，さらにこの
1/100の精度で格子定数を求める必要がある．これは，
言い換えると，ブラッグ角度を 1万分の数度の精度で
測定しなければいけないことに相当する．これは一般
的な粉末 X線回折法の精度よりも 1桁以上高いもので
ある．そこで，必要となってくるのが複結晶配置可能
な高分解能 X線回折装置である．複結晶法では，試
料以外に Geや Siなどの完全性の高い結晶を用いるこ
とによって，X線の波長域を制限するモノクロメータ
としての働きと，X線の平行性を高めるコリメータと
しての働きを持つ．
複結晶配法においてモノクロメータ・コリメータと
して用いる結晶は完全性の高い単結晶である．図 5に
主に用いられる結晶と光学系の種類を示す．ここで，
完全結晶のブロックに溝（チャンネル）を切ることに
よって，2�数回の Bragg反射を行わせるものをチャン
ネルカット結晶と呼ぶ．ここでは，Geの例を示した
が，Siの単結晶も良く用いられる．
表 1に異なる入射光学系素子を用いた場合の，分解
能（角度発散），波長単色性，および相対強度の関係
を示す．表を見ると，高分解能な光学系になるほど，
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図 3．運動学的回折理論．

図 4．動力学的回折理論．

図 2．X線回折条件のベクトル表記．

図 5．高分解能測定に用いられる主な入射光学系素子．



強度が小さくなっていることがわかる．例えば，Ge

(220) 4結晶光学系を用いた場合，放物面ミラーのみを
用いたいわゆるスリットコリメーション光学系と比較
して，ダイレクトビームで比較するとその強度は 1/100

程度となる．高分解能を得ようとすれば，強度が犠牲
になることに注意されたい．
結晶性が不明な試料を測定する場合にはまず，最も
強度を得ることのできるスリットコリメーション光学
系で測定を行い，弱いピークも見逃さないようにして
おくのが良いと思われる．次に，調べたい回折線の 2q
位置においてロッキングカーブ測定（w測定）を行い，
その半値幅を確認する．目安として，半値幅が 0.1°以
下であった場合には，スリットコリメーション光学系
では分解能が不足していると考えられるため，Ge (220)

2結晶光学系に変更して測定を行う．変更後の光学系
でも同様の測定を行い，半値幅が 0.02°以下であれば，
Ge(220) 4結晶光学系に変更する．
チャンネルカット結晶を用いた光学系では，入射角
度の変化と共に分解能が変化する．入射角度と分解能
の関係を図 6に示す．図 6において横軸は q で示して
いる．2結晶光学系の場合，ある回折角度近傍におい
ては高分解能が得られるが，広範囲で高い分解能は得
られない．一方，4結晶光学系を用いた場合，広範囲
にわたって高分解能を得ることが可能である．また，

Ge(400) 2結晶光学系と Ge (220) 4結晶光学系を比較
した場合，全体的には Ge (220) 4結晶光学系の方が高
分解能を得られているが，33°付近では Ge (400) 2結
晶光学系の方が高分解能となる．

Ge (400) 2結晶光学系の効果が有効な例として
AlGaAs/GaAs の測定例を図 7に示す．
測定範囲が 2q�65.85–66.15°(q�32.93–33.08°)である

ため，Ge (400) 2結晶光学系でも，Ge (440) 4結晶光
学系と同様，高分解能が得られており，両者共に膜厚
由来の細かい振動を検出することができている．また，
Ge (400) 2結晶光学系では，Ge (440) 4結晶光学系と
比較して強度も 100倍程度大きくなっている．解析対
象の回折角度に応じて適切な光学系を選択することで，
より良質（高強度，高分解能）なデータを取得するこ
とが可能である．
一方，Ge (220) 2結晶光学系では分解能が足りず，

細かい振動が検出できていないことがわかる．膜厚は
振動周期に反映されるため，この光学系で取得したプ
ロファイルからは膜厚の情報を知ることができない．

4. 測定と解析

4.1. ロッキングカーブ測定（2q/w スキャン）
一般に，“ロッキングカーブ測定”と言った場合，主
に多結晶測定の分野では，前号で紹介した，回折角
(2q)に検出器を固定し，試料を w 軸周りに揺動させ，
配向性の強さを測定する技法を示す場合がある．一
方，今回紹介しているエピタキシャル結晶や単結晶の
2q /w 測定のこともロッキングカーブ測定と呼ぶ．本
稿においては，混乱を避けるため，ロッキングカーブ
測定と記載があった場合，後者を指すものとする．

4.1.1. 測定方法

ロッキングカーブ測定では，前号で紹介した Out-of-

Plane測定と同様に，測定軸として 2q /w 軸を用いる．
つまり，試料表面に対する X線の入射角度と出射角度
を等しく保ちながらスキャンを行うことになる（図 8）．
この場合，散乱ベクトルKの方向は試料に対して一定
に保たれ，その大きさのみが変化する．それゆえ，試
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表 1．光学系素子の機能と使い分け．

図 6．入射角度と分解能の関係．

図 7．入射光学系を変えた場合のAlGaAs/GaAsロッキン
グカーブプロファイル比較．



料面と格子面の方向が一致する場合，格子面の方向が
散乱ベクトルの方向と同じで，格子面間隔だけが異な
る格子面による回折が観測される．これは，格子定数
の変化やばらつきを観測することに相当する．
ロッキングカーブ測定を行う場合，あおり軸を調整
し，逆格子点を入射 X線と回折 X線が作る散乱面上
に存在させる必要がある．この操作のことをあおり軸
調整（軸立て調整）と呼ぶ．最近の装置では，この手
順が煩雑な軸調整を自動で行う機能が備わった測定ソ
フトウェアが搭載されていることが多い．
図 9にあおり軸のずれによる w スキャンへの影響を
示す．図中に示したプロファイルはあおり軸をステッ
プ移動でずらしながら w スキャンを行った結果であ
る．この動作のことをあおり軸調整と呼び，ピーク位
置が最も低角度になるか，ピークの半値幅が最も狭く
なるか，ピーク強度が最も強くなるようなあおり軸の
位置を決定する．
逆格子点を散乱面上に存在させるために，対称配置
の場合には x軸，非対称配置の場合には f軸の位置を
調整する．それぞれの配置については図 10に示す．こ
れらの軸がずれている場合，回折ピークの位置が実際
の値よりも高角側にずれ，回折ピークの幅が広がり，
回折ピーク強度が減少する．

4.1.2. 解析およびプロファイルの解釈

図 11に InxGa(1�x)As 200 nmを GaAs基板の上に製膜

した試料のロッキングカーブプロファイルを示す．こ
の試料は InxGa(1�x)As膜がエピタキシャル成長してお
り，その組成は x�0.01である．
図 11 を見ると，GaAs 基板のピークの低角側に

InxGa(1�x)Asのピークが検出されていることがわかる．
固溶体組成をもつ物質の場合，組成の変化と共に格子
定数が変化する．基板の格子定数が既知であると仮定
した場合，この法則を利用して，基板ピーク位置から
のシフト量を調べれば薄膜層の組成がわかる．しかし，
薄膜層が基板からの束縛を受け，格子が歪むことがあ
り，そのためピークがシフトする．歪んでいる試料の
格子定数を求める際にはその影響を考慮して計算しな
ければならない．歪みの有無が不明の場合には，逆格
子マップ測定で歪の有無を確認することが必要になる．
図 12に組成を変えた場合のプロファイル形状の変
化を示す．組成 xが大きくなると InxGa(1�x)Asのピー
ク位置が低角側にシフトしていることがわかる．
図 11，図 12において，それぞれのピークの周辺に
は，フリンジといわれる振動が観測されている．この
振動の周期は，薄膜層の膜厚に起因しているため，周
期から膜厚を求めることができる．簡易的に膜厚のみ
を知りたい場合，得られた振動ピーク位置を調べ，隣
接する振動ピークの間隔から膜厚を計算することがで
きる．
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図 8．ロッキングカーブ測定．

図 9．あおり軸のずれによる w スキャンへの影響．

図 10．対称配置と非対称配置．

図 11．InxGa(1�x)As/GaAsのロッキングカーブ測定プロ
ファイル．



図 13に膜厚を変えた場合のプロファイル形状の変
化を示す．膜厚が大きくなると振動周期が短くなるこ
とがわかる．
一般に，解析にはプロファイルフィッティングの技
法が用いられる．あらかじめ，膜厚，組成，基板，膜
の種類などの設計値からシミュレーションパターンを
作成した後，実測のデータとプロファイル形状を再現
するように各種パラメータを変化させることによって，
実際の値を求める．
以前は，最小二乗フィッティング機能のみを有して
いるソフトウェアが主流であり，ある程度初期パラ
メータが実測データと近い値を示していない場合には
解が発散してしまうことが多かった．しかし，最近で
は，実際の膜構造と設計値がある程度離れた値を示し
ている場合でも，大域最適化 (Global optimization) の機
能を用いて広い範囲で大まかにパラメータを動かした
後で，最小二乗フィッティングを行うという技法が確
立した．この技法を用いると，初期構造と実際の構造
が離れている場合だけでなく，複雑な膜構造を持つ場

合にも威力を発揮する．ここで，大域最適化とは，最
小二乗フィッティングが局所的な領域での最適化を行
うのに対し，パラメータを大幅に変化させて解に近づ
ける手法である．
図 14に多彩な機能を持つロッキングカーブ解析用
ソフトウェア“GlobalFit Extended Rocking Curve Analy-

sis”の画面を示す．
このソフトでは，簡単に操作できる GUI (Graphical

User Interface) 上から簡便に，初期膜構造の作成，プ
ロファイルのシミュレーション，大域最適化，最小二
乗フィッティングを行うことができるほか，多層膜構
造，周期層構造，組成傾斜などを持つ材料の解析も可
能である．

4.2. 逆格子マップ測定

4.2.1. 測定方法

逆格子マップ測定とは，回折角度と試料回転軸の両
方を走査する，すなわち，散乱ベクトルKを走査する
ことにより逆格子点の二次元分布を得る手法である
（図 15）．Out-of-plane測定の代わりに In-Plane測定と
ロッキングカーブ測定とを組み合わせた逆格子マップ
測定を行えば，積層方向軸に直交する逆格子点の方位
分布や強度分布を測定できる．
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図 12．InxGa(1�x)As/GaAsのロッキングカーブ測定プロ
ファイル（組成を変えた場合のプロファイル形
状の変化）．

図 13．InxGa(1�x)As/GaAsのロッキングカーブ測定プロ
ファイル（膜厚を変えた場合のプロファイル形
状の変化）．

図 14．GlobalFit Extended Rocking Curve Analysis解 析
画面．

図 15．Out-of-Plane逆格子マップ測定．



これら Out-of-planeおよび In-Plane逆格子マップ測
定を組み合わせることにより，逆格子点分布を三次元
的に観測でき，基板や薄膜単結晶試料の逆格子点の位
置関係や形状の違いといった情報から，膜と基板の方
位関係，格子定数，膜の歪み状態などを解析すること
ができる(5)–(15)．
逆格子マップ測定を行うためには，あらかじめ，設
計値を元にして，基板と膜の方位関係や，回折角度な
どを調べておくことが必要である．結晶構造情報を基
に逆格子点の配置を計算することも可能であるが，結
晶学の知識を要する．一方，薄膜用 X線回折装置
SmartLab の制御ソフトウェアである SmartLab Guid-

anceには逆格子シミュレーションの機能が装備されて
いるため，薄膜材料の構造を指定するだけで簡単に計
算を行うことができる（図 16）．このソフトウェアは
シミュレーションを行うだけではなく，選択した逆格
子点を測定するためのゴニオメータ配置も自動計算し，
軸の移動までを行うことが可能である．

4.2.2. 解析およびデータの解釈

図 17に GaAs上に製膜した AlGaAs の逆格子マップ
測定結果を示す．図の解釈に関しては後述するが，基
板と膜の逆格子点が上下に並んでいる事から，膜が歪
んでいることがわかる．逆格子マップでは，逆空間内
における逆格子点の位置や形状を表すために，2q や w
などの測定軸の代わりに，逆空間における直交座標系
(qx, qz) を用いると格子面間隔を算出することが便利で
ある．図において，横軸および縦軸は q座標で示して
ある．q座標の定義は以下のようになる．また，図 18

に逆格子マップと q座標の概念を示す．図 18におい
ては，試料表面に平行な格子面を (00l) として示して
いる．

(2)

式 (2) においてはこれに 2pをかけて算出する場合
もある．qxおよび qzは格子面間隔の逆数であり，それ
ぞれ，試料表面法線との位置関係から q⊥，q//と示す場
合もある．例えば，図 18において qzは試料の結晶方
位軸 [00l]，qxは [hk0] と平行になっている．この場
合，観測対象の逆格子分布の中心座標 (qx, qz) から dhk0

と d00lを個別に求めることができ，そこから格子定数
を算出することが可能である．
図 19に基板上に積層したヘテロエピタキシャル層
の例を示す．それぞれ，緩和した格子，歪んだ格子，
傾いた格子の逆格子点の配置を示す．例えば，GaAs

上の AlGaAsのように膜と基板の結晶構造が同じ場合，
緩和した格子では，ある指数における膜の逆格子点は，
同じ指数を持つ基板の逆格子点と原点を結ぶ直線上に
位置する．この直線は，2q /w スキャンと同様である．
一方，面内方向の格子定数が基板と膜で一致するよう
に歪んだ格子の場合，ある指数における膜と基板の逆
格子点は，図鉛直方向に並んでおり，結果的に図水平
方向の座標である，q//方向の座標が等しくなっている．
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図 16．逆格子シミュレーション．

図 17．AlGaAs/GaAs の逆格子マップ測定．

図 18．逆格子マップと q座標の概念．



また，格子緩和の有無にかかわらず，膜の結晶方位が
基板に対して傾いている場合，膜の逆格子点がこの傾
きに応じてずれる．このずれ量は，基板と膜の結晶方
位のずれに相当する．

4.2.3. 測定の注意点

ここまで，高分解能測定に関して述べてきたが，受
光光学系の分解能に関しても注意しなければならない．
逆格子と光学系分解能の関係を図 20に示す．
測定の分解能を逆空間で表現した場合，その拡がり
は，入射 X線の単色性，入射 X線の発散角度，受光
側の 2q 分解能，入射または受光側の波長分散成分に
よって決定される．この拡がりのことを分解能関数と
呼ぶ．
一般に，逆格子マップ測定では，まずは受光アナラ
イザー結晶を用いずに 1時間程度の短時間で予備測定
を行う．得られた基板および膜の逆格子マップの広が
りを確認，入射および受光分解能を判断し，必要に応
じて，受光アナライザー結晶を用いて本測定を行う．
測定対象とする逆格子点の大きさに見合った分解能関
数（光学系）を設定する必要がある．
参考として，図 21に受光光学系を変化させた場合
の逆格子マップ測定データを示す．

2q 分解能が低い場合には逆格子点が大きく横に広
がってしまうことがわかる．この場合，逆格子点の位
置情報を正確に取得することができないため，解析は
困難である．測定を行う際には，入射光学系だけでは
なく，受光光学系にも注意を払う必要がある．受光光

学系にスリットまたは PSA (Parallel Slit Analyzer)を用
いた場合の 2q 分解能の目安は 0.1–0.5°であり，結晶
アナライザーを用いた場合の 2q 分解能の目安は 0.01°

程度である．入射光学系と同様，結晶性の低い試料を
測定する場合には結晶アナライザーを用いると強度が
1桁以上下がってしまうため，必要な分解能を考慮し
て適切な光学系を用いることが望ましい．

5. おわりに

今回は，半導体材料などでよく利用されるロッキン
グカーブおよび逆格子マップ測定の考え方，測定方法
などに関して解説した．高分解能測定というと，測
定，解釈共に難しいという印象をもたれている方も多
いかもしれないが，最近では，測定，解析を支援する
ソフトウェアも多数存在している．また，より多くの
情報を取得するために次号以降に紹介する In-plane測
定，反射率測定などとの併用をお勧めする．
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