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高速イオン散乱法による表面近傍原子変位の検出

低温セ ソ ター 綿 森 道 夫(吹 田4106)

工 学 部 尾浦憲治郎(吹 田4156)

高速イオン散乱法(こ こではchameling法)は 格子位置から変位 した原子の

検出に威力を発揮 します。ここではSi(111)7x7表 面超構造と、7x7表 面 に400℃

でAgを 蒸着 した時にできるSiq11)v「3x4『3(R30。)一Ag(略 して語3-Ag)超

構 造における、変位 した表面Si原 子の、その変位の絶対量 を求め るとい う過程 を

通 して、高速イオン散乱法の利用法の一つである、原子変位検出を易L〈 解説 し

てみたい と思います。ど うぞ最後までおつき合い下さい。

1.高 速イオン散乱法の用途 と特徴

最初に高速 イオソ散乱法について少 し解説 し、その用途 と特徴 について列挙 してみたい と思いますの

で、詳 しい方 は次の項 目に進 んで下 さい。

一般に数MeV程 度 に加速 されたイオソ(研 究 目的であればほ とんどがヘ リウムイオソ)を 試料 に照

射 し、散乱 された粒子を解析す る方法を高速イオソ散乱法 といい、 これは ラザフォー ドに よる例の金の

原子核の存在 を示 した実験 に端 を発 して います。そのためRBS法(RutherfordBackscatteringS

pectrometry)と も呼ばれ ますが、その大 きな特徴 は、原子核あ るいは原子の位置 と存在量 がわか るこ

とです。 ここで原子 の位置 を知 るためには入射 イオ ソビー ムを結晶軸方向に合 わせて(ア ライソして)

や る必要が生 じ、 このことからchannehng法 と も呼ばれ ます。すなわち、

channe曳{ng法 …・…・・原子の位置や変位 がわかる ⇒ 構造解析用

RBS法 … ……原子の存在量がわか る ⇒ 組成分析用

とな り、それぞれの精度は位置で0.1A程 度 、組成比で0.5～5%程 度 と極めて精度良い分析法 となって

います(組 成分析の際には標準線源 などで較正する必要がないことも挙げておきます)。 さらによいこ

とは、非破壊で同時 に深 さ分析ができることです。すなわち、横軸 を深 さとして組成比の変化や位置の

変化 などを求めることがで きます(深 さ分析で きる距離は、入射 イオ ソのエ ネルギーによって変わ りま

すが、およそ1μm程 度です)。 これ らの特徴を用いて、

① 表面層及 び表面近傍 の構造解析や組成分析

② 内部領域 の構造解析や組成分析

③ 界面層における構造解析や組.成分析

などや① ～③ までを組み 合わせて同時 に分析することな どが行貞.ますが、今回は① の表面層の構造解

析 としてsi(m)7×7表 面 とAgを 蒸 着 したときに生 じる》3-Ag超 格 子構造における表面si原 子の変位

解析'一3)を選 び、易 しく解説 したいと思います。最近 明らかにな り始 めたSi(1u)7×7表 面超構造4略)は、

バル ク構造か ら大 きく変位 した複雑 な表面構造を呈 していて、 まさに うってつけの題材だ と思います。
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なお、高速イオソ散乱法における以上の特徴は超構造のみな らず、多元素物質である高温超伝導薄膜の

組成分析や結晶評価に も簡単に応用 され、成果をあげてい ます7・8)。

2.表 面 ピー ク

表面近傍 の原子の変位の絶対量 を求めるためには表面 ピークと呼ばれ るものを使い ます。これは入射

イオ ソビームを結晶軸方向にアライソして、検 出器であるSSDを 結 晶面すれすれに配置す るとき(散 乱

角 θ≒go.)、 表面近傍の情報のみが選択 して得 られ るもので、図1にSi(111)7×7表 面か ら実際に得

られた表面 ピー クを示 します。 図中の挿入図か ら幾何学的な配置関係 もわかって もらえると思います。

図1の 三角形の部分が、垂直軸(〈111>軸)方 向か ら入射するイオ ソビームに よって見える原子の総

量 を表 し、/層 目の原子は必ず見えるから1コ 、2層 目の原子*)は1層 目の原子の影 に完全に隠れてい

れば0コ 、別の位置を閉めていれば1コ 、普通は0か ら1の 間の値をとります。以下、3層 目の原子、

4層 目の原子、……の寄与が合わ さって表面 ピー クを構成 しますが、10層 目位か ら奥 の原子にな ります

ともはやそれ以前の原子の影 に隠れ、寄与は0に な ります。 このことから表面 ピークは表面下20層 程度

の情報のみを表 してい るといえるで しょう。
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図!Si(111)7×7の 表面 ピーク

図1の 表面 ピー クの面積 から、1原 子列 当た り何個の原子 が見 えるか求 めます と、3 .9個 とな り、

3.9atoms/rowと 表 します。 この時、同様の表面 ピークを数回測定することによって、誤差は±=6%以

内 とな ります(詳 しい誤差見積 もりは文献1を 参照 して ください)。 後 は10層 目程度までの原子列に適

*こ こでい う2層 目とは各原子 列の2番 目の原子 の ことで、Si(1U)で あれば3本 の原子列 、1層 目,2層 目,4層 目を先

頭 とす る原 子列に対 して、それぞれ6層 目,3層 目,5層 目をいいます。

一u一



当な変位を与え、構造 モデル をつ くり、モ ソテカルロシミュレーショソで表面 ピークの値を復元 してや

ります。これ と先程 の実験値を比較す ることによって構造の決定 を行い ます。実験結果は極めて精度良

く得 られ、シ ミュレー ショソも一般に正確であると言われていますので、かな り信頼のおけ る構造 モデ

ルが得 られ ます。表面 ピー クは原子 がビームと垂直方向に変位す る時、大 きく変化 し、それ らの方 向に

対 しては0.1A程 度 の精度で位置を決定でぎますが、 ビームと平行方向の変位 に対 しては鈍感なので、

試料 に対 して垂直軸方 向入射で横方向変位 を求め、斜め軸方 向入射で縦方 向変位を求め る2段 階解析 と

な ります。 また、格子振動 も一種の変位と見なされ、格子振動の大 きさによって変位量が異なる、パラ

メー タとな ります。以上のことをふ まえて超格子構造の解析 を行 ってみ ましょう1『3)。

3.実 験結果

図2と 図3にsi(111)7x7表 面 に連続的にAgを 蒸着 していく時の垂直軸方向(<111>入 射)と 斜 め軸

方向(〈110>入 射)か ら見たSi表 面 ピークの変化を示 します。Agは 室温 と400℃ で蒸着 され、室温蒸

着ではsi(7×7)か らSi(1x1)へ 、400℃ で はV3-AgのLEEDパ ター ソが得 られ ます。(7×7)か らの変化

はAgの 蒸 着量 が0.5～1MLの 間 で起 こってい ます。 図2を 見 ると、Agを 蒸着す ることに よって

Si(m)7×7構 造か ら横方 向への原子移動 は(表 面的には)見 られ ない様 です が、ここで基準 となる

(7×7)構 造 の横方向変位について考 えてみ ます。図2の 実験曲線のす ぐ下に矢印で"BULK"と 描 かれた

ライ ソがあ りますが、 これは再配列 して しない理想的なSi(111)結 晶 をもって きて(す なわち ダイヤモ

ソ ド構造)、 バル クと同 じ熱振動振幅を与 えたときに得 られ る表面ピー クの値(計 算値)を 示 していま
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図2si(111)7x7表 面 にAgを 蒸着する時の表面 ピー クの変化(〈111>垂 直 軸入射,

○ 室温,△400℃)
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図3si(111)7×7表 面にAgを 蒸着す る時の表面 ピー クの変化(<110>斜 め軸入射,

○ 室温,△400℃)

す 。Si(111)7x7表 面 の表面 ピー クはバル クの表面 ピー クの値(3.3atoms/row)と 極 めて近 く、Si原 子

はほとんど横方 向には変位 していないことが特徴です。変位の大 きさを求めるために、第1層 目のSi原

子 を横方向に変位 させて表面 ピー クの大 きさの変化 を見 ますと、第1層 目のSi原 子 のみが横方 向に変位

しているのであれば、い くら変位 して も実験で得 られる値 まで達せず、 より深い層の変位が必要 となり

ます。そ こで最初の1,2層 、すなわち表面の第1ダ ブル レイヤーを変位 させ ると、変位量に上限が現

れ、最大0.14Aと な ります(こ れの詳 しい導出は文献1、3を 参照)。 この ことは実際の7x7表 面 では、

1,2層 のSi原 子 はo.14Aよ りも少な く変位 して、3層 目以下 のS源 子が横方 向に変位 していることも

起 こり得 ますが、 とにか く3層 目以下のSi原 子が横方向に変位 していよ うがい まいが,1,2層 のSi原

子 が等 しく横方 向に変位 しているのであれば、その変位の大 きさは0.14A以 下 でなければならないこと

を保証 しているのです。振 り返 って考 えれば7×7表 面構造 と してほぼ定着 して きたDASモ デ ル4・5)は、

stackingfaultedIayerのSi原 子 は別 のSi原 子列の上に乗 っているので変位 していない原子 とみなされ、

横方 向に変位 しているSi原 子はdiπ}erchainの み とな り、上記の条件 を十分 に満た します6)(斜 め軸 か

ら見 るとstackingfaultは 変 位原子 とな り、識別でぎます)。 室温でAgを 蒸着 した時 も、Si原 子の横方

向最:大変位量は同 じです。 もう一度繰 り返 します と、(7×7)構 造 と室温でAgを 蒸着 した構造のSi表 面

の横方向の最大変位量は第 ユ,2層 原子で横方向に0.14A以 内 とな ります。

43-Ag構 造 は、モデルに よってAg原 子がS源 子列を覆 う(shadOwす る)可 能性があ りますので、

図4に 各モデルに対す る1,2層 原 子の熱振動振幅 と最大変位量の関係を示 します。一般 に最大変位量
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図4各 モデルに対する存在領域

は熱振動振幅の関数とな り、図中のHはHoneycombモ デルで最大0,26A、ETはEmbeddedTrimerモ

デ ルで0.16A、Agのshadowが な い場 合 は0.14Aと な り ます 。 こ こで は のせ て い ませ ん が

M童ssing-Top-Layerモ デルは第1層 目が存在 しませんので、第2層 目だげの変位 であれば無制限 とな

ります。

同様 な解析を斜め軸方 向の結果(図3)に 対 して行 うと、今度は(7×7)表 面 の実験値が"BULK"構 造

値 より大 きく離れていますので、かなり深い変位が導かれ、変位は表面下5～6層 まで及んでいること

がわか ります。43-Ag構 造 では7×7よ りも表面 ピ・一クが増加 し、さらに大 きな変位 を有 している(表

面下5.～6層 程度)こ とがわか ります。室温でAgを 蒸着す ると表面 ピー クは減少 し、BULKの 値 に近

づいていきます。 このことか ら縦方 向に緩和 が起 こっていることがわか り、その大 きさは最初の1,2

層の 変位で十分補え.ることがわか ります。 この様 に、異なった温度でAgを 蒸着す ることによってS俵

面が縦方向に緩和 した りしなかった りす る様子は(理 由は全然 わか りませんが〉十分興味あるものと言

えるで しょう。
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4.終 わ りに

この稿では高速イオ ン散乱法の用い方 とい うことに力点をおいて、実際 のSi(111)7×7表 面 の構造解

析についてはほとんど述べませんで した。キチソとした解析を行5に は入射 エネルギーを変えて表面 ピー

クを求め、それ からDASモ デル等を当てはめる必要があ ります。基礎工学部の吉森研でこの計算を行 っ

ています5>ので、興味のある方はそちらを参照 して下 さい。 またV3-Ag構 造 に対す る詳 しい解析は文献

1～3を 見て下 さい。 これを期 に高速 イオソ散乱法 が比較的簡単に超格子構造の解析に適用で きること

を認識 していただければ これに携わ っている老 の一 人として望外の幸せです。

最後 にな りますが、本研究は 「イオ ソビーム表面解析装置」 を用 いて実施 された ものです。在任中設

置に尽力 された塙輝雄先生(大 阪大学名誉教授,大 阪工大教授)は じめ、関係者の方々に感謝いた しま

す。
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