
3-2-5プ ロ トン収量 の 価 数依 存 性

図3-23は700Vで 引 き 出 され たXe8+イ オ ン を、 ター ゲ ッ トバ イ ア ス300V

で、試 料 の角 度 を 変化 させ る こ とで イ オ ンの最 終 的 な衝突 角 度 を変化 させ て 二

次 イ オ ン の 収 量 の 変 化 を 測 定 した 実 験 の 配 置 図 で あ る 。 タ ー ゲ ッ トは

Si(100)-(2×1)H表 面 で あ る。図3-23に お い てXe8+イ オ ンは ター ゲ ッ トバ イ ア

スの300Vに よっ て 曲げ られ る ので 、表 面 へ の最 終 衝 突角 度 は最 初 の入射 角度

よ りも小 さくな る。 図3-24に 多価 値 イ オ ンの衝 突 角 度 と二 次 イ オ ン収 量 の 関

係 を示 す 。 図 に お け る衝 突角 度 は、 イオ ンの入 射 角 度 か ら計 算 で 求 めた もの で

あ る。 図か らプ ロ トン収 量 は広 い衝 突 角 度範 囲 にわ た っ て変 化 してい な い こ と

が わ か る。 一方 、Si+イ オ ン はイ オ ン の衝突 角度 に よ って 大 き く変 化 して い る。

プ ロ トン に関 して衝 突 角度 依 存 が認 め られ な か った の で、 プ ロ トン収 量 の価 数

依存 性 測 定 にお い ては イ オ ン ビー ム の入 射角 度 を50度 に固 定 して実 験 をお こ

な っ た。

図3-23プ ロ トン とSi+の 収 量 角度 依 存 性 測 定の 配置 図



図3-24多 価 イ オ ン の 衝 突 角 度(ビ ー ム とSi表 面 の 角 度)と 二 次 イ オ ン

収 量 の 関 係(Si(100)-(2×1)H表 面 、Xe8+5.6keV)

Si-(2×1)H表 面 に 価 数 の 異 な る イ オ ン を 衝 撃 して 出 て く る プ ロ トン 収 量 の 価

数 依 存 性 を 測 定 し た 。 実 験 に 使 用 した イ オ ン はXeq+(q=4～12)、EBISイ オ ン 源

か ら の イ オ ン の 引 出 し電 圧700V、 イ オ ン の エ ネ ル ギ ー は2keVか ら5keVで あ

っ た 。 多 価 イ オ ン衝 撃 に よ っ て 放 出 され る 低 速 の 二 次 イ オ ン を 加 速 す る た め に

タ ー ゲ ッ トは200か ら367Vの 正 電 位 に バ イ ア ス され て い る の で 、 多 価 イ オ ン

が 試 料 に衝 突 す る と き の 角 度 は40度 か ら22度 ま で 変 化 す る。 図3-25に4価

か ら12価 ま で のXeイ オ ン をSi-(2×1)H、Si-(1×1)H表 面 に 衝 撃 した と き のXe

イ オ ン1個 あ た りの プ ロ トン収 量 とSi+イ オ ン 収 量 を 示 す 。Xeイ オ ン の 個 数 は 、

イ オ ン 収 量 測 定 の 前 後 に 試 料 バ イ ア ス 電 圧 を 上 げ て 反 射 さ せ た イ オ ン を

2DPSDに 直接 入 射 し、 計 数 した 。 入 射 イ オ ン個 数 測 定 は 、2DPSDの 飽 和 時 間

に よ る 数 え 落 と し を少 な くす る た め に イ オ ン パ ル ス 頻 度 を1/10に 落 と し て 行

っ た 。同 じ価 数 の 多 価 イ オ ン に 対 す る プ ロ トン収 量 デ ー タ の ば らつ き は10%程

度 で あ っ た 。プ ロ トン収 量 の 測 定 中 は イ オ ン ビ ー ム の モ ニ タ ー が 出 来 な い の で 、

イ オ ン ビー ム 強 度 を プ ロ トン収 量 測 定 の 前 後 に測 定 し、 前 後 に お け る ビ ー ム 強



度 の 変化 が10%以 内 の もの をデー タ と して採 用 し、イ オ ン ビー ムの 量 を求 めた。

測 定 時 間 はイ オ ン ビー ム強 度測 定 時 間 が100秒 、プ ロ トン収 量 測 定 時 間が1000

～3000秒 で あ った。

図3-25Si-2×1H、-1×1H表 面 か らの プ ロ トン とSi+収 量 の 価 数 依 存 性

(プ ロ トンには価数依存性があるがSi+に はない)

Si+イ オ ンの収 量 に はXeイ オ ンの価数 に対 す る依 存 性 は見 られ ない が 、プ ロ ト

ン収 量 はXeイ オ ンの価 数 に対 して約5乗 とい う非 常 に強 い 依存 性 を示 して い

る こ とがわ か る。COBモ デ ル で は、 同一 のSi-Hボ ン ドか ら多 価 イ オ ンへ の2

電 子移 行 が お こ りSi+-H+イ オ ンペ ア の プ ロ トンが クー ロ ン反発 で 放 出 され る

とい う過 程 に な る。1章 で述 べ た よ うに多価 イ オ ンへ の電 子移 行 確率 が価 数q

に比例 す る こ とか ら2電 子 移 行確 率 は定性 的 に は価 数qの4乗 に比 例 す る と考

え られ る。5乗 とい うさ らに強 い依 存性 は、 この2電 子移 行 が起 こ る とき に近

くに多 価 イ オ ンが 存 在 してい る とい う効果 に よ るの で は ない か と考 え られ る。

ま た、Si表 面 上 の吸 着 水 素原 子 数 は高 々2倍 程 度 で あ るが 、Si-(1×1)H表 面

の プ ロ トン収 量 はSi-(2×1)H表 面 の10倍 程 度 に増加 して い る。Si-(1×1)H表 面

のSi+イ オ ン収 量 はSi-(2×1)H表 面 の3倍 程 度 とな って い る。 これ ら表 面 の違



い に よ る プ ロ トン収 量 の 増 加 は3-2-2で 述 べ た 表 面 形 状 の 変 化 に よ る もの と考

え られ る。 これ らの プ ロ トン収 量 の 違 い に 関 して は 後 で も議 論 す る 。

図3-25に お い てSi+イ オ ン の 収 量 の デ ー タ が ば らつ い て い る の は 、 タ ー ゲ ッ

トバ イ ア ス が 変 化 して い る た め に 最 終 的 な 衝 突 角 度 や イ オ ン の エ ネ ル ギ ー の 変

化 よ っ て ス パ ッ タ さ れ るSi+イ オ ン 量 の 変 化 が 考 え ら れ る。 ま た 、 後 節 で 報 告

す る よ う に清 浄 処 理 を 行 っ たSi表 面 か ら放 出 され るSi+イ オ ン はSi表 面 平 行

方 向 の エ ネ ル ギ ー が 非 常 に 大 き い こ と、 二 次 イ オ ン を 捕 集 す る た め の加 速 バ イ

ア ス 電 圧 が イ オ ン 種 に よ っ て 異 な っ て い る こ と、 な ど か らSi+イ オ ン を捕 集 し

切 れ て い な い こ とに も原 因 が あ る と考 え られ る 。 通 常 の ス パ ッ タ リン グ に お い

て ス パ ッ タ され る の は ほ とん ど 中 性 の粒 子 で あ る が 、 ス パ ッ タ リン グ の 入 射 角

依 存 性 に つ い て は 、Sigmund13)が 、

を理 論 的 に 導 い て い る 。図3-24の 中 の 実 線 はf=1.8の 時 の も の で あ り、fの

値 は1よ りか な り大 き な 値 を 示 して い る 。 こ の 値 は 、 ス パ ッ タ さ れ るSi+イ オ

Si-2x1表 面からのプロ トン収量価数依存性

図3-26Si-2×1H表 面 と 未 処 理CuO表 面 か ら の プ ロ トン収 量



ン収 量 の入 射 角 依存 性 が 、スパ ッタ され るSi原 子 とは異 な る角 度 依存 性 を もつ

こ とを示唆 して い る と考 え られ る。 後述 す る よ うに(図3-28参 照)清 浄 表 面

処 理 を行 っ たSi表 面 か ら放 出 され るSi+イ オ ンは入 射 多価 イ オ ンの衝 撃 方 向 に

大 き く広 が った 二 次元 分 布 を示 してお り、二 次 イ オ ンTOF-2DPSD測 定 装置

にお い て検 出器 平 面 と平行 方 向 に大 き な運 動 量成 分 を も った放 出Si+イ オ ンを

捕 らえ きれ てい な い。 表 面 平行 方 向 の運 動 エ ネル ギー は 多価 イ オ ンの入 射 角度

が小 さい ほ うが大 きい と考 え られ るので 、入 射 角 度 の 小 さい とき のSi+イ オ ン

収 量 は実 際 よ り少 な く観 測 され てい る と考 え られ 、fの 値 は1.8よ り大 きい 可

能 性 が あ る。

Si-(2×1)H表 面 か らのプ ロ トン収 量 を未 処 理 の表 面 か らの プ ロ トン収 量 の グ

ラフ に重 ね てプ ロ ッ トす る と図3-26の よ うにな る。 図 か らわ か る よ うにSi-(2

×1)H表 面 か らの プ ロ トン収 量 は 未 処 理 の表 面 か らの プ ロ トン収 量 に比 べ て

1/30程 度 と非 常 に小 さい。ま た 、絶対 値 は非 常 に小 さい に もかか わ らず プ ロ ト

ン収 量 の価 数 依 存性 は約5乗 とい う同 じよ うな依 存 性 を示 してい る こ ともわ か

る。

3-2-6プ ロ トン収量 の 水 素 吸着 量 依存 性

図3-27は 、 あ らか じめ作 成 したSi-(2×1)H表 面 を室 温 に保 ち、 さ らに原

子 状 の水素 に曝 露 してい っ た ときの 水素 原 子 の曝 露 量 と二次 イ オ ン と して放 出

され るプ ロ トン収 量 の 関係 を プ ロ ッ トした もので あ る。Si-(2×1)H表 面 はSi

基 板 表 面 を600K保 ち 、原 子 状水 素 に480L(H2換 算)曝 露 す る こ とで作 成 し

た。水 素原 子 の 曝露 量 は、QMSで 水 素分 子 の分圧 を測 定 して求 めた 量(L:ラ ン

グ ミュア 、10-6Torr・sec)で 表 示 して あ る。 測 定 はEBISイ オ ン源 か ら700V

で 引 き出 され たXe8+イ オ ン を用 い、 ビー ム入 射角50度 、 ター ゲ ッ トバ イ ア ス

250V、 イ オ ンエ ネル ギー3.6keVで 行 っ た。

前節 で述 べ た よ うに水素 原 子 はSi表 面 に対 して室 温 で は2モ ノ レイ ヤー 以

上 は吸着 しな い こ とが わ か って い る。 しか し、図3-27に よれ ばSi表 面 か らの

プ ロ トン収 量 は モ ノ レイ ヤー(2×1)Hの 場 合 の10倍 程 度(吸 着水 素 量 あた りで

は5倍 程度)ま で増 加 して い る こ とが わか る。この ときの プ ロ トン収 量 は図3-21

で 示 したHF処 理 を行 ったSi表 面 の プ ロ トン収 量 と同程 度 で あ るの で 、プ ロ ト



図3-27常 温 に お け る水 素原 子 の 曝 露量 と プ ロ トン収 量 の 関係
図 に はSi+イ オ ン の 収量 も プ ロ ッ ト して あ る(Xe8+,3.6keV)

[図 は あ らか じめ作成 され たSi-(2×1)H表 面 の暴 露量か ら始 ま って いる]

ン放 出 に対 して はHF処 理 表 面 と(1×1)H表 面 は 同 じ性 質 を 持 っ て い る も の と

考 え られ る 。HF処 理 表 面 の と き 、 表 面 状 態 は 最 終 的 に はSi-(1×1)H表 面 に 変

化 して い る も の と 考 え られ る 。LEEDやSTMに よ る研 究 に よれ ば 常 温 で 水 素

を飽 和 吸 着 させ たSi(100)表 面 は バ ル ク ライ ク な(1×1)構 造 を 持 ち 、 原 子 的

に は で こ ぼ こ な 表 面 で あ る と 考 え ら れ て い る 。 こ れ は 、 常 温 で 原 子 水 素 に

Si(100)表 面 を曝 露 す る と、 水 素 原 子 はSiの ダ ン グ リ ン グ ボ ン ドに 吸 着 す る だ

け で な く 、Siの ダ イ マ ー ボ ン ドや バ ッ ク ボ ン ドを 切 断 してSi原 子に 吸 着 し、

最 後 に はSi原 子 を表 面 か ら 引 き 抜 く(Si+4H→SiH4)反 応 が 起 こ る た め で

あ る と考 え られ て い る 。一 方 、原 子 的 に 平 坦 なSi清 浄 表 面 を600Kに 保 っ て 原

子 水 素 を飽 和 吸 着 させ たSi-(2×1)H表 面 は 、水 素 原 子 が ダ イ マ ー ボ ン ドや バ ッ

ク ボ ン ドを 切 断 す る反 応 が 起 こ らな い の で 、STMに よ る観 察 で も原 子 的 に 平 坦

で あ る こ とが 確 か め られ て い る 。 水 素 終 端Si(100)平 面 の な か で 、Si-(2×1)H

表 面 とSi-(3×1)H表 面 は 原 子 的 に 平 坦 な 表 面 で あ る と考 え られ て い る。3keV

のXe8+イ オ ン を 、ビー ム 入 射 角50度 で 水 素 終 端Si表 面 に 衝 撃 した と き の プ ロ

トン収 量 は 、Si-(2×1)H表 面 で は1.2×10-4/ionと な り、Si-3×1H表 面 で は2.0

×10-4/ionで あ る。Si-(2×1)H表 面 は 、24時 間 程 度 の プ ロ トン の 二 次 元 分 布 測



定前 後 にお け るプ ロ トン収 量 が1.20×10-4/ionと1.24×10-4/ionで あ り、 ビー

ム の安 定 性 を考 慮 す る と、非 常 に安 定 した表 面 で あ る と考 え られ る。 また 、24

時 間 の測 定 にお い て も総 ビー ム 量密 度 は1010個/cm2以 下で あ り、表 面原 子 数 密

度(6.78×1014/cm2)に 比 べ て非 常 に少 ない の で表 面 状 態 を変 化 させ る こ とは

な い と考 え られ る。

3-2-7放 出 プ ロ トンの二 次 元 分布

図3-21で 示 した よ うにSi表 面 か らの二 次イ オ ン収 量 はSiの 清 浄 表 面処 理

を行 うと1桁 以 上減 少 す る。図3-28は 、未 処理 のSi(100)表 面 とSi-(2×1)H

表 面 か らの 二次 イ オ ンの二 次 元 分布 を示 した もの で あ る。 未 処理 のSi(100)

表 面 に対 して は700eV、Xe7+の 多 価 オ ンを衝 突 角度45度 で衝 撃 した。Si(100)

(2×1)H清 浄 表 面 に対 して は3keV、Xe8+の 多価 オ ン を衝 突 角 度24度 で衝 撃 し

た。(1),(3)は プ ロ トン、(2),(4)はSi+イ オ ン、(5)は(Si2O)+イ オ ンの 分布 を示 し

て い る。Si表 面 か らの二 次 イ オ ン収 量 は清 浄表 面処 理 に よって1桁 以 上減 少 し

た。 ま た、清 浄 表 面 か らの放 出 二 次イ オ ンの 二次 元分 布 も清浄 表 面 処理 に よ っ

て未 処 理 の表 面 とは 異 な った様 相 を示 して い る。

Si-(2×1)H表 面 か らの放 出 プ ロ トン の 二次元 分布 は 、未 処理 表 面 か らの分 布

と異 な り非 常 に狭 くな っ てい る。ま た、Si+イ オ ンは 逆 に未 処理 表 面 の場合 よ り、

分布 が広 くな り、 入射 イ オ ンの進 行 方 向 へ尾 を引 い て い るの が わ か る。 プ ロ ト

ン とSi+イ オ ンの放 出二 次 元分 布 が 、未 処 理 の表 面 とSi-(2×1)H表 面 にお い て

正反 対 の傾 向 を示 す こ とは非 常 に興 味 深 い。 また 、前 述 した よ うにプ ロ トン と

Si+イ オ ンの 入 射 イ オ ン価 数 依 存 性 や 入 射 イ オ ン入 射 角 度依 存性 が 非 常 に 異 な

っ て い る こ とを考 慮 す る と、 これ らは プ ロ トン とSi+イ オ ンが まっ た く異 な っ

た過 程 に よっ て放 出 され てい る こ とを示 してい る と考 え られ る。

つ ぎ に 、Siの 表 面 状態 を(2×1)Hか ら(3×1)H、(1×1)Hに 変化 させ て、水 素 終

端Si(100)表 面 か らの プ ロ トンの二 次 元分 布 を測定 した。 測 定 はEBIS多 価

イ オ ン源 か ら700eVで 引 き 出 され たXe8+イ オ ンを用 い 、 イ オ ン ビー ム の入射

角50度 、イ オ ンエ ネ ル ギ ー3keVで 行 っ た。イ オ ンの 衝突 角 度 は24度 で あ る。

図3-29に それ ぞ れ の表 面 か らの プ ロ トン二 次 元分 布 を示す 。 原 子 レベ ル で 表

面 が平 坦 なSi-(2×1)且 表 面 、Si-(3×1)H表 面 は プ ロ トンの分 布 が狭 く、原 子 レ



ベ ル では 平坦 で な く凸 凹 して い るSi-(1×1)H表 面 で は プ ロ トンの分 布 が 広 が

っ て きて い る。 図 にお い て 、各 分布 の 中心 がず れ て い る よ うに 見 え るが 、二 次

元分 布 測 定 にお い て 、 ビー ム量 な どの調 整 のた めに サ ン プル ホル ダー を 回転 さ

せ てい るの で、 各表 面 の装 置 原 点 は完 全 には一 致 して い ない の が原 因 で あ る。

未 処 理 表 面 か らの プ ロ トン放 出の 二 次元 分布 に関 して 、 プ ロ トンの分布 と重 い

イ オ ンの 分布 の重 心位 置 が 異 な って い る こ とを図2-20で 示 した。水 素 終端Si

表面 にお い て も、 プ ロ トン と重 い イ オ ン の二次 元 分布 の重 心位 置 を比 較 してみ

た。 図3-28に 示 したSi-(2×1)且 表 面 を3keV、Xe8+イ オ ン、衝 突 角度24度 で

衝 撃 した とき のプ ロ トン、Si+、(Si2O)+イ オ ンの 二 次 元分 布 に お い て も、 プ ロ

トン の重 心位 置 はSi+、(Si2O)+イ オ ンのSi+イ オ ンの 重心 位 置 と異 な って い る。

だ だ し、Si+イ オ ンの 分布 は多価 イ オ ンの進 行 方 向 に大 き く尾 を 引い てお り、ま

た 一部 は検 出器 か らはみ 出 してい るの で重 心位 置 を正確 に求 め るの は困難 で あ

る。 そ こで 、(Si2O)+イ オ ン の重 心位 置 と比 較 を行 な っ た。 プ ロ トン と(Si2O)+

イ オ ン の重 心位 置 は2DPSD検 出器 上 で6mm程 度 異 な っ てお り、 この 重心 位

置 の差 異 は 、Si-(3×1)H、Si-(1×1)H表 面 にお い て も同 じで あ った。

この差 異 の原 因 は、 図1-12で 示 した よ うな放 出プ ロ トン と多 価イ オ ンの相

互 作用 が考 え られ る。(Si2O)+イ オ ンの 重心位 置 をイ オ ン放 出点 と仮 定す る とプ

ロ トンの重 心位 置 のエネ ル ギー は0.6eVに 相 当す る。岡林 らは未 処 理 のC標 的

をXe7+イ オ ンで衝 撃 した ときの 放 出 プ ロ トン は0.3eV程 度 の平 均 並進 エ ネル ギ

ー を得 てい る と報 告 して い る。



図3-28二 次 イオ ンの二 次 元 分 布



図3-29放 出 プ ロ ト ン の 二 次 元 分 布(Xe8+、3keV、 衝 突角度24度)

各 第次元分 布の測定の 前後 に ビーム 量モニ ター のた めに試 料 台を回転 させ てい るの で

2DPSDの 装 置原 点 は厳 密に は 一致 していない



図3-29の 二次 元分 布 か らそ れ ぞれ のプ ロ トン分 布 の 重心 を原 点 と して 、放

出 プ ロ トンの運 動 量分 布 を求 め た。TOFス ペ ク トル 上 で 二 次イ オ ン種 が 存在 し

な い と考 え られ る領域 で求 めた 二 次元 分 布 をバ ック グ ラ ウン ドと して 、プ ロ ト

ンの 二 次 元分 布 か ら引 き算 した 。

各 放 出 プ ロ トンの2DPSD上 で のx,y座 標 を(Xn,yn)と す る と、 分布 の 重 心座

標(X,Y)は プ ロ トン の総 数 をNと して

で 与 え られ る 。

2DPSDに お け る 重 心 か らの 変 位 量 は 重 心 を0と した プ ロ トン の 運 動 量 に比

例 す る の で 、 各 プ ロ トン の 運 動 量 をpnと お く と 、

と な る 。

図3-30P(r)の グ ラ フ

(図3-29)の 二 次 元 分 布 中 心 を 原 点 と

し た 動 径(r)方 向 の 運 動 量 分 布

rは 運動 量に比例 して いる。

A:2x1、B:3x1、C:1x1



kは2DPSDの 幾 何 的 な 配 置 とバ イ ア ス 電 圧 で 決 ま る 装 置 定 数 で あ る。

原 点 を 中 心 と した 動 径 方 向 の プ ロ トン の 運 動 量 分 布P(r)は 図3-30の よ う に

な る。Si(2×1)-H、Si(3×1)-H、Si(1×1)-H表 面 の 順 に 運 動 量 の 大 き い 方 向 へ

分 布 が 移 動 して い る の が わ か る。

図3-30の プ ロ トン 運 動 量:分 布 か ら 運 動 量 分 布 に2つ の 成 分 が 存 在 す る こ と

が わ か る 。 そ こ で 、 図3-30-Cに お い て 矢 印 よ り大 き な 高 運 動 量 成 分(二 次 元

分 布 に お け る 周 辺 部 分)に 対 して プ ロ トン のTOFス ペ ク トル を 求 め る と 図3-31

の よ うに な る 。 二 次 元 分 布 を 求 め る と き は 入 射 イ オ ン 強 度 を 強 くす る た め に 、

イ オ ン ビー ム パ ル ス の 時 間 幅 が 大 き い の で 、TOFス ペ ク トル は イ オ ン ビー ム パ

ル ス の タ イ ム プ ロ フ ァ イ ル を 示 して い る 。 図 か ら わ か る よ うに 、 高 運 動 量 成 分

のTOFス ペ ク トル は 飛 行 時 間 の 短 い ほ うに シ フ トして い る。 シ フ ト量 を 表 面

に 垂 直 方 向 の エ ネ ル ギ ー に 換 算 す る と30eV程 度 とな る。 こ の こ とは 、2DPSD

図3-31Si-(1×1)H表 面 か らの プ ロ トンニ 次 元 分 布 の 全 体 と 周 辺 部 分 のTOF

ス ペ ク トル の 比 較(Xe8+、3keV、 衝突角度24度)



の表 面 に平 行 方 向 のエ ネル ギー 検 出範 囲 は最 大6eV程 度 で あ るの で、高 運 動 量

成 分 の プ ロ トンは非 常 に 大 き な表 面垂 直 方 向 の エネ ル ギー を もっ て い る こ とを

示 して い る。 した が って 、 高運 動 量成 分 のプ ロ トンは 多価 イ オ ン との弾 性 的 な

二体 衝 突 で スパ ッタ され た もの で あ る と考 え られ る。KakutaniはArイ オ ンを

用 い た未 処 理 表 面 か らの プ ロ トン放 出 の実 験 に お いて 、放 出プ ロ トン のエ ネ ル

ギー 成 分 に低 エ ネ ル ギー の ピー ク成分 と高エ ネル ギー の テー ル 成 分 が観 測 され 、

Ar6+,4.8keV,120eV/a.u.で は 高 エ ネル ギ ー の テ ー ル成 分 が30%程 度含 ま れ て

い る が、Ar6+,500eV12.5eV/a.u.で は ほ とん ど観 測 され ない と報 告 してい る22)。

本 実験 ではXe8+,3keV,23eV/a.u.で あ るが 、比 較 の対 象 とな る ポテ ンシ ャル ス

パ ッタ に よ るプ ロ トン収 量 が1/30以 下 に減少 してい るの で高 エ ネル ギー の テ

ール 成 分 が 見 え てい る と考 え られ る。

本 実 験 で は、弾 性 散乱 に よ るプ ロ トン放 出量 が 無視 で きな い程 度 存在 す る と

考 え られ た の で 、、弾性 散 乱 の効果 を取 り除 くた めに 、図3-30に お け る高運 動

量成 分 を除 外 して分 布 重 心周 りの プ ロ トンエネ ル ギ ー幅 を求 め た。 プ ロ トンエ

ネル ギー 幅 は、 図 にお い て運 動 量 プ ロ ッ トの直 線 の部 分 を延 長 しゼ ロ ク ロスす

る所 ま で の成 分 を用 い て 計算 した。 こ の よ うに して 求 め る と、 二次 元 分布 重心

周 りの プ ロ トンのエ ネ ル ギー 幅 は 、Si-(2×1)且 表 面 で0.6eV、Si-(3×1)H表 面

で0.7eV、Si-(1×1)H表 面 で1.2eVと な る。

理 論 計算 に よれ ば44)45)、水 素 終 端Si表 面 にお け るSi-Hボ ン ドとSi表 面 の

角 度 は(2×1)且 表 面 にお い て は70度 程 度 で あ る と予想 され て い る。Si-H結 合

にお け るす べ て の クー ロ ンポテ ン シャル エ ネル ギー をプ ロ トンが 受 け取 る と仮

定す る(つ ま り、 多価 イオ ン衝 撃 で生 成 され た表 面 のSi+イ オ ン が十 分長 時 間

中性 化 され ない と仮 定)と 、Si-Hボ ン ド長 は1.5Å 程度 と考 え られ るので 、放

出 プ ロ トンのエ ネ ル ギー は9eV程 度 で あ る。Si-Hボ ン ドとSi表 面 の角 度 が70

度 で あ る と仮 定 す る と、 プ ロ トン の 二次 元 分布 重 心 周 りの運 動 エ ネ ル ギー は

1eV程 度 で あ る と考 え られ る。 本 実 験 にお け るプ ロ トンの二 次 元 分布 重 心 周 り

のエ ネ ル ギ ー幅 は0.6eV程 度 と、ほ ぼ半 分 の大 き さを持 って い る。 二次 元 分布

の測 定 実 験 で は、 入射 イ オ ンのパ ル ス 時 間幅 も大 き くま た 二次 イ オ ンの 引 き出

し電圧 も大 きい の で、TOFの 分 解 能 が低 く表 面 に垂 直 方 向 のエ ネ ル ギ ー を求 め



る こ とは で きな い。

そ こで 、放 出 プ ロ トンのSi表 面垂 直 方 向 のエ ネ ル ギー 測 定 をお こな うこ と と

した。放 出 プ ロ トンのSi表 面垂 直 方 向 のエ ネル ギー を測 定す る と、プ ロ トンが

表 面 か ら獲 得 す る全 エ ネル ギー を求 め る こ とがで き る。 また。 プ ロ トンが クー

ロン反発 に よ って放 出エ ネル ギー を得 る と仮 定 す れ ば 、 プ ロ トン の全 エネ ル ギ

ー が求 ま る と、表 面 に残 され たSi+イ オ ンの 中性 化 時 間 を評 価 す る こ とが出 来

る。

3-2-8放 出 プ ロ トンの エネル ギ ー

放 出プ ロ トンの 全 エネ ル ギー を求 め る た めに 、多 価 イ オ ンの パル ス幅 を40nS

程 度 に狭 く し、放 出 プ ロ トンの 引出 し電 圧 を30Vに 下 げ る こ とに よっ てTOF

の分 解 能 を上 げて 実 験 を行 っ た。MCPで 入 射 イ オ ンを直接 計測 したTOFプ ロ

フ ァイ ル を図3-32に 示 す。Xe8+入 射 イ オ ンの衝 突 エ ネル ギー は、5.36keVで あ

り、入 射 角 度 は50度 で行 った。

測 定 はSi-(2×1)H表 面 とSi-(1×1)H表 面 に対 して行 った。 ま た、TOFの 分

解 能 を あ げ るた め に放 出 プ ロ トンの 引 出 し電圧 を30Vに 下 げた こ とに よっ て 、

2DPSD検 出器 の検 出可 能 なSi表 面 平 行 方 向 のエ ネル ギー 範 囲 は0.66eVに 低

下 してお り、 ま た 、放 出 プ ロ トンの 二 次 元分 布 重 心 は多価 イ オ ン との相 互 作用

に よっ て少 しずれ てい る可 能性 が あ るの で 、す べ て の放 出 プ ロ トンを捕 そ く出

来て い ない こ とに注 意 す る必 要 が あ る。

Si表 面 か ら放 出 され た プ ロ トン は30Vの バ イ アス で加 速 され 、等速 で飛 行 し、

2700Vの バ イ ア ス で再加 速 されMCPで 検 出 され る。 したが っ て、各 プ ロ トン

の表 面 に垂 直 方 向 の初 期 エネ ル ギー をenと し、加 速 ・等速 ・再 加 速 の各 区間 を

L1、L2、L3と す る とプ ロ トン の飛行 時 間Tnは

と表 され る。Mは プ ロ トンの 質 量 で あ る。



図3-32入 射 多 価 イ オ ン のTOFプ ロ フ ァ イ ル(Xe8+、5.6keV)

図3-33Si-(2×1)H表 面(1)とSi-(1×1)H表 面(2)か ら放 出 され る

プ ロ トンの 表 面 に 垂 直 な 方 向 の エ ネ ル ギ ー 分 布 、Xe8+,5.36keV

(プ ロ トンエネル ギー には30eVの 加 速バ イアスが掛 か って いる)



面 に垂 直 な方 向の エ ネル ギー 分布 を示 す 。 実験 装 置 の 時 間分解 能40nsを エ ネ

ル ギー 分解 能 に変換 した もの を図 の 中 に両 矢印 で 示 す。 時 間 分解 能 が 一 定 で あ

るので 、エ ネ ル ギ ー に よっ て分解 能 が変 化 す る。

検 出 プ ロ トンの総 数 をNと す る と平均 エ ネル ギーEは 、

と な る。 図3-33の 分 布 か ら、 平 均 エ ネ ル ギ ー を 計 算 す る とSi-(2×1)H表 面 と

Si-(1×1)H表 面 に 対 して 、そ れ ぞ れ30.6eVと34.7eVと な る。放 出 プ ロ トン は

30Vの バ イ ア ス 電 圧 に よ っ て 加 速 され て い る の で 、表 面 か ら放 出 され た と き の

エ ネ ル ギ ー は 図 の 値 か ら30eVを 引 い た も の に な の で 、 検 出 され た 放 出 プ ロ ト

ン のSi表 面 に 垂 直 な 方 向 の 平 均 エ ネ ル ギ ー は 、Si-(2×1)且 表 面 とSi-(1×1)H

表 面 に 対 し て 、 そ れ ぞ れ0.6eVと4.7eVと な る 。

前 節 で 求 め た よ う に 、 放 出 プ ロ トン の 二 次 元 分 布 重 心 周 りの 平 均 エ ネ ル ギ ー

は 、Si-(2×1)H表 面 で は0.6eV、Si-(1×1)H表 面 で は1.2eVで あ る。 し た が っ

て 、検 出 され た 放 出 プ ロ トン のSi表 面 に垂 直 な 方 向 の 平 均 エ ネ ル ギ ー が 全 放 出

プ ロ トン の も の と等 しい と仮 定 す る と、 プ ロ トン が 表 面 か ら獲 得 した 全 エ ネ ル

ギ ー は 、Si-(2×1)H表 面 で は1.2eVと な り、Si-(1×1)H表 面 で は5.9eVと な る 。

表 面 の 形 状 が 平 坦 で な いSi-(1×1)且 表 面 か ら の プ ロ トン の 方 が よ り大 き な エ

ネ ル ギ ー をSi表 面 か ら得 て い る こ と が わ か る。ま た 、表 面 に 平 行 と垂 直 な 方 向

の エ ネ ル ギ ー の 値 か ら、プ ロ トン のSi表 面 に対 す る 平 均 的 な 放 出 角 度 は 、Si-(2

×1)且 表 面 で は45度 、Si-(1×1)H表 面 で は63度 とな る。

Si-(2×1)H表 面 のSi-Hボ ン ドの 角 度 に 関 す る 理 論 計 算 は 、Jing46)ら が70.6

度 、 そ の 他 の グ ル ー プ も70度 程 度 の 値 を 出 して い る。 実 験 的 に は 、 イ オ ン 散

乱 法 を も ち い てShi47)ら が47度 、Wampler48)ら が74±6度 、Shoji49)ら が70

度 とい う報 告 を して い る。本 実 験 の デ ー タ か ら求 め られ たSi-(2×1)H表 面 の 値

は 、Shiら の 値 と よ く一 致 して い る。

Si-(2×1)且 表 面 は よ く定 義 され て い る表 面 で あ る の で 、 プ ロ トン の 二 次 元 分

布 にSiダ イ マ ー 列 の 情 報 が 見 え て く る は ず で あ る が 、今 回 の 実 験 で は 見 え な か

っ た 。 これ は 、 放 出 プ ロ トン の 二 次 元 分 布 重 心 周 りの エ ネ ル ギ ー 成 分 が0.6eV



と小 さか っ たた め に、多価 イ オ ン ビー ム の広 が り(2×5mm)、Si-Hが 多価 イ オ ン

に よ って励 起 され る こ と(は さみ 振 動 で60meV程 度 、2DPSD上 で4mmφ)

な どに よっ て見 えな くな って い る もの と考 え られ る。

Si-(1×1)H表 面 のSi-且 ボ ン ドの 角度 に 関 して は、Shoji49)ら が イ オ ン散 乱 法

に よって55度 とい うデ ー タを発 表 してい る。 理 論 計 算 にお い て はSi-(1×1)H

表 面 に関 して 、Northrup50)が 、図3-34に 示 す よ うにSi-Hボ ン ドが表 面 の 法線

に 関 して 対称 で あ る よ うなsymmetry構 造 で あれ ば39度 で あ る が、canted構

造 と呼 ばれ る 、隣 り合 う水 素原 子 同士 の 斥力 に よっ て傾 い た構 造 の 方 がエ ネ ル

ギ ー的 に有利 で あ る と報 告 して い る。Si・(1×1)H表 面 はSTMな どに よる観 察

か ら原 子 的 に は で こぼ こな表 面 で あ るが 、LEEDな どで は1×1構 造 を示 す の

で 、 あ る程 度 の 規則 性 を もって い る もの と考 え られ る。 本 実 験 にお け るSi-(1

×1)H表 面 でSi-Hボ ン ドの 角度 が63度 で あ る とい う結果 は 、canted構 造 に お

い てSi表 面 か ら離 れ た 水素 原 子 が放 出 され た こ とを示 唆 して い る と考 え られ

る。

Si(2×1)H表 面 とSi(1×1H)表 面 か ら放 出 され るプ ロ トン の放 出 エネ ル ギー

は それ ぞれ1.2eVと5.9eVで あ るが、この放 出 エネ ル ギ ー を多 価 イ オ ン に よっ

て 同時 にイ オ ン化 され たSi+イ オ ン との クー ロ ン相 互 作 用 で受 け取 る とす る と、

イ オ ン化 され た表 面 上 のSi+の 中性 化 の 時 間 を評価 す る こ とが で き る。 図3-35

に お いてSi-Hボ ン ドの長 さを1.5Å とす る とプ ロ トンが1.2eVと5.9eVを 受 け

取 るの に必 要 な時 間 は 、それ ぞれ2.7fsと11fsと な る。 この こ とは、 多価 イ オ

ンに よ って イ オ ン化 され たSi+イ オ ンの 中性 化 まで の寿 命 が 、Si(2×1)H表 面 よ

りSi(1×1)H表 面 で4倍 程 度長 い こ とを示 して い る。 多価 イ オ ンに よって イ オ

ン化 され るSi原 子 は ラフ なSi表 面 にお いて は 平均 的 な表 面 か ら離れ た とこ ろ

に位 置 して い るた めに 、 中性 化 の時 間 が長 くな っ てい る と考 え られ る。 とこ ろ

で 、バ ル クSi中 にお け る空 孔(Si+)の 寿命 は10-1～10-2fsと い われ て い る ので 、

原 子 的 に 平坦 なSi(2×1)H表 面 にお け るSi+イ オ ンの 寿命 は非 常 に長 くな っ て

い る。 この長 寿 命 化 の要 因 と して は、表 面Si原 子 の 再配 列(1×1→2×1)や

ダ ン グ リング ボ ン ドが水 素 終端 化 され る こ とに よる表 面バ ン ド構 造 の変 化 や近

接 空 間 に 多価 イ オ ンが存 在 す るこ とな どが考 え られ る。



図3-34Si-1x1H表 面 の 構 造 模 式 図

図3-35H+がSi+か ら受 け 取 る エ ネ ル ギ ー



3-2-9水 素 と重 水 素 の比 較

前 節 と3-2-6節 で述 べ た よ うに 、低速 多価 イ オ ンにお け るプ ロ トンスパ ッタ

リン グ にお い て は、 水素 原 子 が 吸着 され て い る表 面 の状 態 が放 出プ ロ トンエ ネ

ル ギー とプ ロ トン収 量 に大 きな影 響 を与 え てい る こ とが 分 か っ た。 これ は 、表

面 状態 に よっ て表 面 近傍 のイ オ ン の中性 化確 率 が 大 き く変化 してい る こ とを示

して い る。 表 面 に残 るSi+イ オ ン に関 して は、 前節 にお い て プ ロ トン放 出エ ネ

ル ギー を用 い て 、 中性 化 時 間 がSi-(1×1)H表 面 でSi-(2×1)H表 面 の4倍 程 度

長 くな って い る こ とを示 した。

そ こで 、放 出 され るプ ロ トンの 中性 化確 率 を調 べ る た めに 、化 学 的性 質 が 同

じで 質量 が 異 な る重 水 素 を用 い て重 水 素 終端 したSi(100)表 面 をXe8+イ オ ンで

衝 撃 して重 水 素 イ オ ン収率 を測 定 し、中性 化 確 率 にお け る同位 体 効 果 を調 べ た。

重 水 素終 端Si表 面 は水 素 ガス の代 わ りに重 水 素 ガ ス を流 しHot-Wフ ィ ラ メ

ン トで解 離 させ 、清 浄Si表 面 に重 水 素原 子 を吸着 させ て作 成 した℃使 用 した重

水 素 ガ ス は純度99.6%(不 純 物 は 主 にHDガ ス で0.4重 量%に 相 当す るH原 子

が 含 まれ る)の もので あ る。 重 水素 ガ スの 流量 は重 水素 分 子 の分 圧 をQMSで

モ ニ ター す る こ とで測 定 した。Si基 板 を超 高真 空 中 で900℃ 、2分 間加 熱 し清

浄 表 面 を作 成 し、Si基 板 を室温 に冷や しなが ら重 水 素原 子 に2400L曝 露 した。

作 成 したSi表 面 はSi-(1×1)D表 面 で あ り、表 面 は原 子 的 に は平 坦 で な い と考

え られ る。平 坦 な表 面 で あ るSi-(2×1)D平 面 は重水 素 イ オ ン収 量 が 小 さ く、本

実 験 の条 件 で は 重水 素 イ オ ン を検 出す る こ とは で きな か った 。

作 成 し たSi-(1×1)D表 面 のTDSス ペ ク トル を 図3-36に 示 す 。D2のTDSス

ペ ク トル はSi-(1×1)H表 面 と 同 じ よ うに 、等 しい 二 山 の 構 造 を して い る。 図 に

はH2の 小 さ な 山 が 見 られ る が 、 こ の 山 は 重 水 素 ガ ス 中 に 含 ま れ るHDガ ス の

H成 分 がSi表 面 に 吸 着 した もの と考 え られ る 。

こ のSi-(1×1)D表 面 に3keVのXe8+イ オ ン を衝 撃 して 、 放 出 イ オ ン のTOF

測 定 を行 う と図3-37の よ うに な る。 図 か ら 、 重 水 素 イ オ ン だ け で な く プ ロ ト

ン も 重 水 素 イ オ ン と 同 程 度 放 出 され て い る。 重 水 素 イ オ ン とプ ロ トン の 強 度 比

は3.1:2で あ っ た 。 こ の と き の 重 水 素 イ オ ン と プ ロ トン の 収 量 は そ れ ぞ れ8.5

×10-5/ionと5.5×10-5/ionで あ っ た 。

Si-(1×1)H表 面 か らの プ ロ トン収 量 は1.3×10-3/ionで あ る の で 、 重 水 素 イ



図3-36Si1(1×1)D表 面 のTDSス ペ ク トル

図3-37Si-(1×1)D表 面 か らの 二 次 イ オ ンTOFス ペ ク トル



オ ン収 量 は プ ロ トン 収 量 の1/15程 度 で あ る 。こ の 値 はSi-(2×1)HとSi-(2×1)D

表 面 か らの 光 解 離 断 面 積 の 比 の 値 、10±3と 同 程 度 の 値 で あ る51。

Si-(1×1)H表 面 で 生 成 され た プ ロ トン の 中性 化 確 率 を 、Rp(r)と し、 プ ロ トン

個 数 をNp(r)と す る と 、

と表 され る。rは 表 面 か らの距離 で あ る。 したが っ て 、 中性 化 され ず に プ ロ ト

ン として放 出 され る個数 をNepと す る と、

とな る 。 こ こ で 、νp(r)は プ ロ トン の 速 度 で あ りプ ロ トン とSi+イ オ ン と の 斥

力 ポ テ ン シ ャル で 決 ま る。r0は プ ロ トン とSi+イ オ ン の 初 期 距 離 で あ る。

こ こ で 、 プ ロ トン と重 水 素 イ オ ン は 質 量 以 外 の 性 質 が 同 じで あ る と仮 定 す る

と、Rd(r)=Rp(r)と な り、(3-2)式 はνp(r)をνd(r)(=(mp/md)1/2νp(r))と 置 き 換 え

る こ と が で き る。 つ ま り、

ここで 、、重 水 素イ オ ン収 量 はプ ロ トン収 量 の比 は1:15程 度 で あ り、 多価 イ

オ ン に よって 生成 され るプ ロ トン と重 水 素 イ オ ンの数 は 同 じで あ る と考 え られ

る ので 、

と な る。 これ か ら 、Ned/Nd0は9.7×10-5程 度,Nep/Np0は1.45×10-3.程 度 とな る と評

価 で き る。Nepは 実 験 結 果 か ら1.3×10-3で あ る の でNp0は0.9程 度 と な る 、 つ

ま り3keVのXe8+イ オ ン1個 の 衝 撃 で0.9個 程 度 の プ ロ トン が 生 成 され て い る

こ とに な る 。 前 節 で 述 べ た よ う に 、 放 出 プ ロ トン の エ ネ ル ギ ー か ら求 め た 表 面

Si+イ オ ン の 寿 命 は11fsで あ る の で 、生 成 され て 放 出 され る プ ロ トン の 再 中 性 化

の 寿 命 は 、In(1/1.45×10-3)～6.5で あ る の で 、 ～1.7fs程 度 で あ る と考 え られ



る 。

ま た、 この重 水 素 イオ ン収 量 とプ ロ トン収 量 の比 か ら表 面 上 で のプ ロ トンの

中性 化 時 間 を求 め る こ とが 出来 る。 中性 化 に寄 与 す る電 子 密 度 は表 面 か ら指 数

関数 的 に減 少 す る と考 え られ るの で 、 中性化 確 率Rp(r)は 、

と な る と期 待 され る。 こ こ で 、aは 電 子 の 真 空 中 へ の 広 が りの 大 き さ を 示 す パ

ラ メ ー タ で あ り、 金 属 で はa=0.75(1.5Å-1)程 度 な の で52)半 導 体 のSiに お い て

は 広 が りが 半 分 程 度(a=1.5)で あ る と仮 定 す る。 ま た 、Si-Hボ ン ドはSi表 面 に

垂 直 に 立 っ て い る と仮 定 す る 。 プ ロ トン と 重 水 素 イ オ ン は 表 面 か ら の 距 離r

=1 .5Å の と こ ろ で 生 成 され る こ と とす る。 プ ロ トン と 重 水 素 イ オ ン はSi+イ オ

ン か ら ク ー ロ ン ポ テ ン シ ャ ル エ ネ ル ギ ー を 獲 得 す る と し 、Rp(r)=Rd(r)と して

NepとNedを 数 値 計 算 で 求 め た 。Nod/Nop=1/15で あ る よ うなAの 値 を 求 め る と

原 子 単 位 系 でA=3.5(1.4×1017s-1)と な る。

プ ロ トンの 中性 化確 率 はrの 関数 で あ るがrをSi-Hボ ン ドの距 離 に 固定 す

る とプ ロ トンが生 成 され た位 置 で の 中性 化 時 間 を求 め る こ とが で き る。Si-Hボ

ン ドの長 さは原 子 単位 系 でr=2.83(1.5Å)で あ るの で プ ロ トンのSi-Hボ ン ド

位 置 で の中性 化 時 間 は 、～0.6fsと な る。 この値 は 前節 で 求 め たSi-(1×1)H表

面 のSi+イ オ ンの 中性 化 時 間11fsに 比べ る と非 常 に小 さな値 となっ てお り、 プ

ロ トン が表 面付 近 で 非 常 に中性 化 され や す い こ とを示 して い る。 実際 には 、表

面 で 生成 され た プ ロ トン は クー ロ ン反 発 力 で表 面 か ら離脱 して行 くので 、 実効

的 な 再 中性 化 の寿 命 は0.6fsか ら1.7fsに 長 くな っ て い る と考 え られ る。

水 素終 端Si(100)表 面 を重 水 素原 子 に曝 露 した とき の置 換反 応 実 験 とそ の反

対 の置 換 反 応 実 験 の 置 換 反応 結 果 が 同 じで あ る53)と 報 告 され て い る。 また 、

Si(100)(2×1)H,D表 面 か らの水 素 分子 解 離 速度 は重 水 素分 子 の2倍 程 度 で あ

る と報告 され て い る54)。 水 素原 子 と重水 素 原子 の吸 着 速度 が同 程度 で あ る と仮

定 すれ ば、 実 験 に使 用 した重水 素 ガス の不 純物 は 主 にHDガ スで0.4重 量%で

あ るの で、Si表 面 に吸着 され てい る水 素 原 子 の数 はた か だか 重水 素 の0.53%程

度 で あ る と考 え られ る。 しか し、Si-(1×1)H表 面 とSi-(1×1)D表 面 か らの プ ロ

トン の収 量 を比 較 してSi-(1×1)D表 面 にお け る水 素 量 を評 価 す る とSi-(1×

1)H表 面 の4%程 度 とな る。 これ は 、Si(100)表 面 にお け る吸着 過 程 にお い て水



素原 子 の 方 が吸 着 され 易 い こ とを示 して い る と考 え られ る。

3-2-10考 察

水 素 終 端Si表 面((2×1)H,(3×1)HK,(1×1)H)か らの プ ロ トンス パ ッタ リン

グにお い て プ ロ トン収 量 は表 面 の種 類 に よ らず 非 常 に強 い価 数依 存性(～q5)

を示 した。この こ とは 、プ ロ トン生 成 の 一 次過 程 がCOBモ デル に よ る表 面Si-H

ボ ン ドか らの2電 子 移 行 で あ る と考 え られ る。COBモ デル で は2電 子移 行 確 率

は定性 的 にq4で 与 え られ る。

一方
、同価 数 にお け るプ ロ トン収 量や 放 出 プ ロ トンエ ネ ル ギー は表 面 の種 類

で 非 常 に異 な っ てい た。 表3-1に 本 章 に お け る実験 結 果(価 数 依 存 性 以外 の)

のま とめ を示 す 。 表 か ら、プ ロ トン収 量 は(2×1)Hと(1×1)H表 面 で10倍 程 度 も

異 な っ てい る こ とが わ か る。またSi+イ オ ン収 量 も3倍 程 度 に増 加 して い る のが

わ か る。(1×1)H表 面 で は表 面 水 素原 子 数 が(2×1)H表 面 の2倍 で あ る ので 、プ ロ

トン収 量 断 面積 と して は(2×1)H表 面 は(1×1)H表 面 の5倍 程 度 とな る。この よ う

に収 量 断面積 が異 な って い る理 由 と して表 面 形 状 の違 い に よ るイ オ ン再 中性 化

率 の変 化 が 考 え られ る。(2×1)H表 面 は原子 的 に平 坦 で あ り、(1×1)H表 面 は原 子

的 に凸 凹 であ る。+イ オ ンの 再 中性 化 の電 子 供 給源 はSi表 面 で あ るの で 、表 面

が凸 凹 で あ る と実効 的 な表 面 か ら離 れ た と ころ に位 置 す るSi+イ オ ン、プ ロ トン

の再 中性 化 は抑 制 され る。表 にお い て原 子 的 に平坦 な(3×1)H表 面 にお い て プ ロ

トン収 量 断面 積 σとSi+イ オ ン収 量 が(2×1)H表 面 の それ ら とほぼ 同 じで あ る こ

とは この考 え方 の妥 当性 を示 してい る。

同位 体 で あ る プ ロ トン と重 水 素 イ オ ンの 収 量 の比 較 か らプ ロ トン の再 中性

化 の寿 命 を求 め る こ とが で きた。Si(1×1)H表 面 にお け るSi+イ オ ンの 寿命(11fs)

は、 プ ロ トンの寿 命(0.6fs)に 比 べ て 非 常 に長 くな っ てい る。Si(2×1)H表 面 にお

け るSi+イ オ ンの寿 命(2.6fs)もSiの バ ン ドにお け る空 孔 の寿 命(<10-1fs)に 比 べ る

と非 常 に長 くな っ てい る。この要 因 と して は 、Si表 面 原 子 の再 配 列(1×1→2×1)

や 水素 終 端 に よっ てバル ク とは異 な る表 面バ ン ド構 造 が出 現す る こ とな どに よ

ってSi+イ オ ン状 態 を局在 化 す る機 構 が存 在 す るの で はな い か と考 え られ る。電

子衝 撃 に よ るSi表 面 か らの プ ロ トン放 出過 程 にお い て は、オ ー ジ ェ過 程 に よ る

2ホ ール 空 孔 が局 在 化 され て長寿 命 化す る55)仕 組 み が提 案 され て い る。



質 量数 が1と2の 同位 体 で ある プ ロ トン と重水 素 イ オ ンの収 量 が15倍 も異

な る こ とは表 面近 傍 のイ オ ンが非 常 に中性 化 され や す い こ とを示 してお り、 プ

ロ トンの よ うに は軽 くな い元 素 のイ オ ンがSi表 面 か ら放 出 され るた め に は、Si

表 面 のSi+イ オ ン 中性 化抑 止機 構 と ともに 、放 出 イ オ ン の再 中性 化 を抑 制 す る仕

組 み も必 要 にな っ て くる と考 え られ る。

表3-1各 種Si表 面 に お け る プ ロ トン収 量 、Si+イ オ ン収 量 、 水 素 被 覆 率 、

放 出 プ ロ ト ン エ ネ ル ギ ー 、 表 面Si+の 寿 命

＊プ ロ トン収量/表 面水素原子数(6 .78×1014× 被 覆率)



3-3ま と め

この 章 では 、水 素 終端Si表 面 か らのプ ロ トン スパ ッタ リン グ実験 を行 うた め

に開発 した実験 装 置(清 浄 表 面 実験 槽 、TOF-2DPSD測 定装 置)に つ い て 述 べ

た。また 、実験 に使 用 した 水 素終 端Si表 面 の調 製 方 法 につ い て も述 べ た。そ し

て、Siの(2×1)H,(3×1),H(1×1)H,(1×1)D表 面 の 実験 結 果 を報 告 した。 プ ロ トン収

量 の価 数 依 存性 は表 面 の種 類 に寄 らず 同 じ強 い依 存性 を示 し、 同 じ価 数 に お け

るプ ロ トン収 量 の絶 対値 は表 面 に よって 大 き く異 な って いた。 ま た、 放 出 され

る プ ロ トンの エ ネル ギー も表 面 に よって 大 き く異 な って いた 。 これ らの 実験 結

果 をCOBモ デル の枠 内 で解 析 した。そ して 、放 出 プ ロ トンの エネ ル ギー が クー

ロ ン反 発 に よ る と して 、表 面Si+イ オ ンの再 中性 化 の寿 命 を求 め 、表 面Si+イ オ

ンの 再 中性 化寿 命 が非 常 に長 くな っ てい る こ とを示 した。 ま た 、 同位 体 で あ る

プ ロ トン と重水 素 イ オ ンの収 量 の比 較 か らプ ロ トンの再 中性化 率 の絶 対値 と再

中性化 の寿命 を求 めた。


