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薄膜成長に広く用いられている物理蒸着法として、MBE や PLD、スパッタリング法などが挙げられ

る。薄膜材料、基板、成膜条件が整うことで、MBE法や PLD 法では、膜が一原子層ずつ成長する層状

成長をすることが知られており、これに対応して RHEED の鏡面反射成分の強度変化が観察される。一

般にスッパリング法では、膜の形成初期段階は島状であり、薄膜の平坦性は低く層状成長は難しいと

考えられてきた[1]。我々の研究グループでは、反応性スパッタリング法により平坦性の高く、バルク

の磁気特性に近い (マグネタイト)や - (マグへマイト)の成膜に成功している[2]。そこで成膜

中の RHEEDの強度変化を測定することで、反応性スパッタリング法における薄膜成長の過程を調べた。 

反応性スパッタリング法により MgO(001)基板上に酸

素流量を変えることで と - をそれぞれ成膜し

た。ターゲットには Feを用いて Ar+ 雰囲気中で成膜

を行った。成膜中、膜の<100>方向から電子線を入射し

ながら、RHEED の強度変化を測定した。Fig. 1 に

(a)MgO(001)、(b) (001)の RHEED 像を示す。明瞭

なストリークと菊池線が表れていることから、平坦性

の高いエピタキシャル膜であることが示唆される。Fig. 

2 に 成膜中の RHEED 強度の推移を示す。真空蒸

着法による原子レベルでの層状成長に特徴的な強度振

動が本実験でも観測された。周期は 7. 6秒で、これが

の一分子層(≈ 2.10Å)の積層に相当すると仮定す

ると、成膜レートは 0.276Å/s となり、XRR測定より

求めた成膜レート 0.282Å/sとよく一致する。また、

- の成膜中、周期 43.9 秒の RHEED 振動が観測さ

れた。これより求められた成膜レートは 0.0476Å/sで

あり、XRR測定より求めた 0.0486Å/sとよく一致する。以上の結果より、反応性スパッタリング法に

よる Fe3-xO4 (001)膜の成長過程は、層状成長であることが確認された。 

[1]金原粲：スパッタリング現象(1984) 東京大学出版  

[2] H. Yanagihara et al., J. Phys. D: Appl. Phys. 47 (2014) 129501 

                

Fig. 1 RHEED images of (a)MgO(001) and (b) 
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Fig. 2 Time dependent RHEED intensity 

corresponding to the square area of Fig. 1 (b) . 
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