
Title 透過電子顕微鏡内その場分光装置の開発とその応用

Author(s) 大野, 裕

Citation 大阪大学低温センターだより. 2008, 143, p. 22-26

Version Type VoR

URL https://hdl.handle.net/11094/4123

rights

Note

The University of Osaka Institutional Knowledge Archive : OUKAThe University of Osaka Institutional Knowledge Archive : OUKA

https://ir.library.osaka-u.ac.jp/

The University of Osaka



－ 22－

東北大学に異動してはや 1年半が経過しました。大阪大学在職中に引き続き、電子励起状態にお

ける格子欠陥の特性を調べております。電子励起効果を定量解析するには熱的効果を減少させるた

めに低温での実験が必須であり、その点で低温センターの皆様には大変お世話になりました。この

場をお借りして御礼申し上げます。表題にある在職中の研究を紹介する機会を頂きましたので、簡

単に紹介させていただきます。

1 ．はじめに

半導体バルク結晶の表面や内部に形成される格子欠陥やナノ構造体（広義では格子欠陥の一種）

は、バルク結晶と異なる固有の電子状態を形成します。そのような欠陥が存在する結晶に外場を加

える（たとえば電場の引加、電磁波や粒子（電子・イオン）の照射など）と、外場のエネルギーの

一部が固有電子状態を介して吸収され、電子的に励起された非平衡状態となります。その状態から

の緩和の過程で、フォトン・フォノンの放射や少数キャリアの散乱などが生じ、欠陥近傍はバルク

結晶と異なる光学的・電気的特性を示します。また同時に、大規模な原子移動を伴う構造変化が欠

陥近傍で生じてバルク結晶と異なる光学的・電気的特性を発現することがあります。このような電

子励起状態における格子欠陥の静的・動的特性は、既知機能の改良と局所領域における新機能探索

などの応用的観点および基礎物理に対する学術的興味から、広く研究されています。

特性の起源および発現機構を解明するには、個々の欠陥の形状・構造・組成および形成過程の評

価に加えその欠陥の特性を直接評価することが必須です。その評価に向けて、大阪大学・竹田精治

教授と共同で、透過電子顕微鏡内に設置された試料の顕微鏡観察領域に任意波長の光を照射し、電

子顕微鏡（TEM）観察下でフォトルミネセンス分光、ラマン散乱分光およびカソードルミネセン

ス（CL）分光測定ができる新しい研究手法を開発してきました［ 1］（図 1）。この手法のユニーク

な点は、電子あるいは光の照射により局所的に電子励起状態となった試料に対し、顕微鏡観察によ

ってマクロな結晶構造をとらえながら、顕微鏡では調べにくい、その内部における微小格子欠陥の
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生成・消滅・移動などの挙動を光学的測定により直接調べられることです。大阪大学在職中になさ

れた、本手法に関連するいくつかの研究を以下に紹介します。

2 ．電子励起状態における格子欠陥の動的挙動　―電子励起誘起構造変化―

上記装置を応用して、GaAs基板上に成長したZnSeエピタキシャル膜中の線状格子欠陥（転位）

があるエネルギーの光照射下で運動し、それとともに転位周辺から放射される光のエネルギーと偏

光が変化することを見いだしました。高分解能透過電子顕微鏡法および第一原理計算による構造解

析の結果もふまえて、転位に付随した局在電子準位を介して光が吸収され、そのエネルギーによる

転位の運動にともない転位近傍の歪みが非等方的に緩和され、結果として放射光のエネルギーおよ

び偏光度が変化することを明らかにしました［ 2］（図 2）。この手法により、これまで困難であっ

た、非発光準位として働く局在電子準位のエネルギーを直視的に評価できました。

電子照射誘起構造変化の研究への応用としてCuPt型構造をもつGaInP膜を調べました。この試料

は、照射により形成された空格子点の拡散を介し閃亜鉛鉱構造に変化することが知られています。

試料から放射される光の強度とエネルギーが照射とともに変化することを見いだし、その解析から

電子照射下での空格子点の拡散過程が評価されました［ 3 ］。電子照射にともなう発光強度変化は

GaPやAlGaInPなどでも観測されました。透過電子顕微鏡を用いた解析から照射により形成された

III族とV族の格子間原子が対形成することを明らかにしましたが［ 4］、発光強度変化はその格子間

図 1 透過電子顕微鏡内その場分光装置の概念図。TEM観察（電子照射）領域からはCL光が放射されます。
顕微鏡外部から内部の試料に光照射すると、照射領域からの散乱光に加えてCL光が観察されます（右上
の挿入図）。光学レンズの位置調整により 2つの輝点を一致させることで、光照射領域を顕微鏡観察領
域と一致させます。試料から放射された光の一部は楕円型ミラーで集光され、光ファイバーで顕微鏡外

に取り出し、分光測定されます。これらの動作は通常のTEM観察と同時に行われます。
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原子対またはその集合体に付随する局在電子準位に起因すると解釈されました［ 5］。これらの手法

は後に半導体レーザーの光劣化現象の解析にも応用されました。

3 ．格子欠陥の電子励起状態における静的挙動　―格子欠陥による光放射―

半導体の表面、界面・内部に形成される局所構造体の光学的特性を直接的に原子・電子レベルで

理解するため、上記装置をもちいて、原子構造を可視的に調べられる透過電子顕微鏡法と、その観

察領域の電子状態を調べられるカソードルミネセンス発光分光法の複合測定法を発展させてきまし

た。たとえば、発光の偏光方向を定量的に評価すると、低次元の欠陥に期待される光学異方性が検

知できます［ 6］。この手法を応用し、AlGaAs膜中に形成された面状格子欠陥（多重双晶）が超格子

として働き、双晶面と平行に偏光した単色光（波長は双晶間隔に依存する）を放射することを見い

だしました［ 7］（図 3）。また、CuPt型構造をもつGaInP膜に形成される面状格子欠陥（反位相境界）

の一部が量子井戸として働き、欠陥面に平行に偏光した光を放射することを見いだしました［ 8］。

図 2 （a）偏光CL測定配置。CL光がyまたはz軸に平行に直線偏光していると、それぞれ、偏光板の電場透過
方向eを定義するφが0°と90°のとき観測強度が最大となります。（b）実線：光照射前のZnSe薄膜から
の偏光CL光強度Iのφ依存性（測定温度35 K）。バルク試料（点線）と異なり、不均一な膜内応力により
CL光のエネルギーが低エネルギー側にシフトし、かつ偏光特性を持つことが分かります。強度の最大値
Imaxと最小値Iminの比DLP＝（Imax-Imin）/（Imax+Imin）は約20％です。（c）DLPの照射光エネルギー依存性。
エネルギーが約2.4 eV以上だと転位の運動の結果として膜内応力が変化しDLPが変化することから、転
位に関連する局在電子準位の深さが約2.4 eVと見積もられます。



－ 25－

図 3 双晶が存在するAlGaAs薄膜のTEM像と同領域における偏光CL強度マッピング（測定温度約100 K、測定
配置は図 2と類似）。TEM像AおよびBで白く見えている領域は、それぞれ、（-1-11）および（111）双晶
面を挟んで母結晶に対し双晶関係にある結晶です。狭い間隔で複数の双晶面が並んだ領域（TEM像中で
丸く囲った領域）から双晶面と平行に偏光した光が放射されていることが分かります。

4 ．おわりに

光および電子照射下における格子欠陥のユニークな静的・動的挙動を、透過電子顕微鏡内その場

分光装置を用いて明らかにしてきました［ 9］。紹介した手法は光照射できる領域が広く（最小プロ

ーブ径が数10μm）、個々の格子欠陥を選択的に電子励起させるのは不可能でした。東北大学に異

動後、新規ナノ機能探索のための透過電子顕微鏡観察下におけるより狭い領域（プローブ径100 nm

以下）での光照射実験を目指し、新しい装置開発を進めております。
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