
t 

ω 

w 

品

印

@ 

冨

m 

@ 

個品。
.... 
・4
.... 
悶

.... 
ω 

... ・4皆

... ‘ 
u・
回

... ‘ 
吋

... 
CD' 

_.， 
電量

R
o
a也
R
0
3日、
ωnω

一。

s
g
g
F

・・司喝
H
-
-
E
Z雪
旨
曇



ω
 学位論文

マイクロおよびナノ 4端子プローブ法による

局所表面電気伝導の研究

平成11年 1 2月博士(理学)申請

東京大学大学院理学系研究科

物理学専攻

白木 一郎



r?イクロおよびナノ 4端子プ ロープ法による局J'9Tl長而電気伝導の研究j

市 17，i: ， p~- 3 

1 1 本側究のイザ涼 一一一ー一一 ー一 -- 3 

1-1-1 :表l商活気伝導ーー一一一一一一一ー一一一一一一一一一一一一一一一-4

1- 1-2 炎筒原子配;ylトーー一一一一 一一ー一一ー一一ー一一十一一一ーー7

[-:，1 :ノド研究のniY~----一一ー一一ー 10 

第2章:SEM-SREM-RHEEDおよびSTMによるSj(III)-j""21x rZI (Ag， Au)長而の観祭 14 

2 -1 :実験装置および試料準備一一一一一一一一一一一一一一一一一一一1.1

2-1-1 実験装置ー 一一一一一一一一一一一一一一一一一一1，1

2-1ー2 試料準備一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一ー一一一一 16

2-2・Si(111)ー(Ag，Au)表面の超構造一一一一一一-一一一一一一一一一一一一一一17

2-2-1 ::'聞から200"Cにおける表面超術造の町ヒ一一一一一一一一一一]7 

2 -2 -2 : 200"Cから400"Cにおける表面趨情造の変化一一一一一一一一一一一-18

2-2-3・400"Cから450"Cにおける表面趨構造の変化一一一一ー一一ー一一一一ー18

2 -3 : SREMによる観察から得られる知見ーー ーー一一一一一一一ーーー一一一一一一一19

2-4 室温におけるSEMによる観察一一一一一一一一一一一ー一一ーーー一一一一一19

2-4ー1・Au被積率0.02ML:ドメインの形成開始一一一一一一一一一一一一ーー19

2 -4  -2 : Au被礎率O.06ML:微結晶の形成一一一一一一一一一一一ー一一一20

2-4-3・Au被覆率O.10から0.33Mレ一一ー一一一一一一一一一一一一一一一一一21

2 -4 -4 : Au被覆率0.33ML以上一一一一一一ー一一一一一一一一一一一一一-21

2 -5 : 250"CにおけるSEMによる観察一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一21

2-5-1: ドメイン形成前の3次元アイランドの形成ーー一一一一ー一一一一-21

2 -5 -2 : r21 X r21超構造 ドメインのエレクトロマイグレーション一一一一ー22

2-5-3 室温との類似点及び相違点一一一一一一一ーーー一一一一一一一一--23

2 -6 : 430"CにおけるSEMによる観察

~3 次元アイランドの融解及びエレクトロマイグレーション~ー一一一一一ー23

2ー7 室温でのSTMによる観察一一一←一一ー一一ー 一一ー一一一一一一一27

2-7-1 室温蒸着により形成したSi(111)-r21 Xj""21-(Ag， Au)表面超構造-27

2ー7-2:室温で仰をO.33ML蒸着後、400"C付近で数十秒間の

アニーノレからの急冷一一一ー一一一一一ー一一ーーー一一一一一一一一一28

2-8・議論 29 

2-9・まとめー一一一一ー 一一ー ーーー一一ー一一-31

第3輩 マイクロ 4端子プローブ法による表面包気伝導測定 34 

3-1 実験概要一ー一一一ー一一ー一一ー一一一一ー一一一一一一一一一一ー一一引

3-1-1 マイクロ4端子板一一一一一一一一一一一一一一一一一-34

3- 1 -2:~lO μm幅のテラスの作成一一一一一一一ー一一一一ー一一一-36



:3ー 1-:3・i!lll定系一一一一ー一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一-37

:3 -2 :マイクロ I¥!t.晶子の形状因子の計算一一一一一一一一一一一一一一一一一一ー-40

:! 2-1 :::n欠元無限シートの場合一一ー一一一一一一ー一一一一一一一一-~J

:32-2:3次元半無11.昼間体の場合ー ーー一一一一一ー一一一一一ー一一一--4:3

:1 2 :3: 2次元無限シートjli似と3次兄半無限闘体ili:似の精度一一一一ー-4-1

3-:3 :Si(I11)ー7Y7消11'表面の表面電気低抗の詰111定一一一一一一一一ー一一ー一一-45
:3 :1-] テラス内及びステップパンチを跨いだH与の表面電気抵抗一一ーー'15

:3-:3-2 フロープを走査した時の表面電気低抗マッピングー一一一一一一一-46

:! -:3 3:ステメプノ〈ンチでの夫両電気伝導度についての考署員一一一一--47

:l -4 : Si (111)-["3X ["3-Ag表面の表面電気低抗の測定一一一一一一一一一ー一一一-49

3-4-1・手ラス内及びステップノミンチを跨いだ時の表面電気抵抗ー一一-49

;1-4-2 プロープを走査した時の表蔚電気{抵抗マッピングー一一一一一一-50

3-4-:3:ステyプノミンチでの表面復気伝導Jj{についての考察ーー一一ー一-50

:3 -5・Si(111)-["2J X J21-(Ag， Au)表前の表面屯気抵抗の測定一ー一一一ー一一ー-51

3一町 議論 ~表面電気伝導に対するステップの影響について~一一ー一一一一ー-51

3ー7 従来のマクロな4端子法との比較とまとめ一一ーーーーーーー一一一一一一一一一53

第41:宮ーナノ 4端子プロープ法のための独立駆動型4傑針STMの開発 56 

4-J 開発目的一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一 一一一一一56

4ー2:装陸概要一一一一ー一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一56

4-::3 設計および機情一一一ー一一一一一ー一一ーーー一一一一一一一一一一一一一一-57

4-3-1 真空容器(チャンパー)及び排気系一一一一一一一一 一一一57

4-3-2・4探針STMの機構及び4探針STMステージの構成 59 

4-3-3・STMの探針と試料のトランスファー機構一一一一一一ー一一一一--63

lJ -4 測定系ー 一一一一ー一一一ー一一一一一一一一一一一一--64

4 -4 -1 : PhotoMOSリレーを用いたSTM/4端子法用特殊プリアンプの

設計 ・製作一一一一一一一一一一一一一一一一 一一一64

4-4-2 チュープピエゾドライパーの設計 ・製作一一一一一ー一一一ー一一一65

4-5 :まとめと展望一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一ー一一一一--66

第5:t;i 結論 69 

請す!貯 71 

第 1章 :序章

1 -1 本研究の背景

物性物理学の興味だけでなく、これからのナノ ・デバイス同発への寄与と

いう観点からみると、表面超構造と表面電気伝導の相関についての研究は非

常に重要な意義を有する。そのために、これまで、半導体表面上の金属l汲若

系に関する表面超構造に依存した表面電気伝導の研究がなされてきた。実際

に、 1原子層にも満たない金属吸着において表面電気伝導度は著しく変動する。

今までの研究によると[文献 1- 1]、Si(111)ー7X7清浄表面に対して、

Si(111)-F3X[3-Ag (Ag:l原子層(ML))表面では1.1 X 10叶 Q→/口、

Si (111) -F21 X F21 -(Ag， Au) (Au: O. 14ML， Ag: lML)表面では、

3.1XlO-
4
g-l/口の表面電気伝導の増加が報告されている。この倣から、表面

への金属吸着により引き起こされるバンドベンディングによる表面空間電荷

層の増分を差し引くと、 S1(1l1)-F3XF3-Agについては6XlO-5Q-I/口であ

る。 Si(111) -[21 x F21-(Ag， Au)についてはバンドペンディングは小さいこ

とから、表面空間電荷層の電気伝導度の寄与はほとんどない。対象としてい

る表面は原子l層にも満たない超薄膜であるために、この指分の根元には表面

超構造の形成が深く関与していると考えられている。つまり、表面超構造に

固有な表面電子バンドによる電気伝導が存在すると考えられている。



1 - 1一 1:表面電気伝導

;t.:iiJF究でI1記η1'.げるSi (1 1 1) -(Ag. AlI)系のぷ1(lj，lii桃造は、令て、Si(111) 

-F3 X .r 3-A日卜ーに加を l汲イ(iðせていく |際に ~LI. られる炎 Itrj趨構造ーである包

Si(lll) .r21 XF21-(Ag.Au)表面は、この系の出発点であるSi(1 1 J) 
-F3 x F3-Ag長而、さらにSi(III)-...i3X.r3-Ag表而の出発点である
Si (111)ー7X7h'f浄交面のいずれと比較しても日し、表面電気伝導度をもつこと

が、従米の研究から明らかになっている[文献 1-2、3]。これは、角度分

解紫外線光屯手分光および、プロープ'rJI隔がIOmm程度の4端子法による表面電

気伝導の研究[文献 1-2]によって、表面超構造に固有な表面電子バンドが

重要な役割lを来たしていることが示唆され、 3章で述べるマイクロ4端子法に

よる表面電気伝導の測定の本研究から明らかになった。その理由を説明する

ために、まずこの系の出発点であるSi(111) -F3 X F3-Ag表面の表面電気伝導

から説引をはじめる。

Si (111) -...i21 X ...i21 -(Ag， Au)表面と同じく、 Si(111) -...i3 X F3-Ag表面は、

Agをl吸着する前のSi(lll)ー7X7清浄表面と比べて非常に高い表面電気伝導度

を示すことが従来の研究[文献1-2 ]によって示唆され、本研究の3掌で述

べるマイクロ4端子i法による表面電気伝導の測定から明らかになった。表面の

電気伝送主が上昇する原因としては、表面近傍で電子を輸送する2つのチャネノレ、

すなわち表而状態を介するチャネノレと表面空間電荷層を介するチャネノレの電

気伝導度が高くなるためと考えられている。その様子を示す図をFig.l-1に示

す。

まず、表面状態について議論する。 Si(1l1)ー7X7清浄表面では、表面での

ダングリングボンドの占有状態を表す分散の非常に小さし、SIノ《ンド

(Fi g. [-2)がフエノレミ準位近傍に現れる。分散が小さいことは、隣り合ったダ

ングリングボンド状態での電子の波動関数の重なりが小さいことを示唆する。
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よって、電子はダングリングボンドに局在化し、 Si (111)ー7X7清浄表面では

表面状態チャネルの電気伝導度は小さいと推測される。実際に、

Y.Hasegawaら[文献 1-4]とS.lIeikeら[文献 1-5]によるSTMをHlいた表面

状態チャネ/レの電気伝導の研究からそのことが明らかとなっている。一方、

Si (111)ー7X7清浄表国にAg原子が吸着してF3X F3-A目安1m超構造をつくると、

フエノレミ準位をよぎるSI(Fig.I-3)バンドが生じる。このバンドは非常に大き

な分散をもち、フェルミ準{立をよぎっているため、一部は電子で慌たされて

いる。また、バンドの形状が放物線状であるため、このバンドに人る屯 fは

自由電子のように援舞うことができる。このため、このSIバンドを介して電子

が輸送されるようになり、表面電気伝導度が高くなる。この効果による表面

電気伝導度の噌分は、 S.Hasegawaらの研究[文献 1-2]によると、

6X 10 'n-'/口である。

次に表面空間電荷層チャネルで、の電子輸送で-あるが、まずSi(11 1)一7X7清

浄表面の時は空乏化していた表面空間電荷層が、 Ag吸着により表面での静電

ポテンシヤルが変化し、バンドが上方に大きく l幼げられる。 Si(111) 

-F3XF3-Ag表面の場合は、 KonoらのX線光電子分光によるSi2p内殻準位シ

フトの測定結果[文献 1-6 ]から、表面状態にピニングされたフェノレミ準位

は価電子帯の上端からO.13~O. 15eVの位置にある。このため、空乏化してい

た表面空間電荷層ではホーノレ蓄積層が形成され、電気伝導度が高くなる。こ

の効果による表面電気伝導度の糟分は、 S.Hasegawaらの研究[文献 1-2]に

よると、 5XlO-
5n-'/口である。以上をまとめると、 Si(111)-F3XF3-Ag表

面での表面電気伝導度の上昇は、 Ag原子の吸着により表面状態が変化するこ

とで、 1 表面状態チャネルの電気伝導度が上昇するとともに、 2 表面空

間電荷層チャネノレの電気伝導度も上昇することに起因したものである。

次に、 Si(1 11) -F21 X...i21-(Ag. Au)表面についての説明を行う。従来の研

-5-



究[文献1 2]によると、この系におけるバン ド・ベンデ、イングはSi(111)

.[3 x .[3-Agの時と比較すると小さく 、ブエ/レミ准位は価電子帯上端から

O. 3eVのところにあることがわかっている。そのため、表面空間電荷層はホー

ル!.HW臼在形成するに至らず空乏層のままなので、表面空間電荷j冒チャネル

の電気伝苦手度のj切jJ日は殆どない。それにもかかわらず、表面電気伝導度は、

Si (111) .[3X.[3-Ag表蘭の表面電気伝導度よりも高くなる。すなわち、この

系においては、表面電気伝導度の上昇は表面状態チャネ/レのみの電気伝導度

のじ昇により引き起こ されるものであり、そのJ曽分はSi(111) -.[3 X .[3-Agと

比べて非常'に大きい事がわかる。このように、表面状態のみに依存した大き

な表面屯気伝導を有することが、本研究の大きなまりj機になっている。従来の

研究[文献1-2]から、この表面では大きな分散をもちフエノレミ準位をよぎ

るバン ドが2つ存在することが分かっている (Fig.1-4) 0 1つはSi(lll)

-.[3 X .[3-Ag表面で、みられたSIバンドと似たSl'バンドである。もう lつはSl・バ

ンドである。このSJバンドの分散はSi(111) -.[3 X .[3-Ag表面で、のSIバンドよ

りも大きい。フエノレミ波数はバンドがフエノレミ準位と交わる部分で与えられ

るが、 Si(111) -.[3 X .[3-Ag表面のSIバンドからはo.lA-
1、Si(111) 

一21X.[21-(Ag， Au)表面のSIホバンドからは0.2A-1が得られる。これはすなわ
ち、フエノレミディスク(表面は2次元系なのでフェノレミ球ではない)が近似

的に円形であると考えると、フェルミディスクの半径が2倍になったことを

意味する。[文献]-1] (p l02~) によると、表面状態チャネノレの電気伝導度

uはフェノレミディスクの円周長をSFとすると次の式で表される。

σ=三ιSc.....(1) 
2πh -r 

ここで、 eは素電荷量、 hはプランク定数、Fは電子の平均自由行程である。こ
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れをフェルミ波数k
F
を用いて表すと、

e~ (，) ，2 川、
σ = ー一一一一-:-X A"， .... "¥.L.I 
27[111' ， 

となる。n1.は電子の有効質昼、 〈τ〉は平均衝突11抑制である。すなわち、mや

くて〉にも依存するものの、大まかにはフェノレミ波数k
l
.の2乗に比例することが

分かる。[文献 1-2]から、Si(111) -.[3 X .[3-Ag表面で‘の表面状態チャネノレ

の電気伝導度は6.0 X 10 5 Q -1/口であることから、 Si(111) .[21 X .[21-(Ag， 

Au)表面での表面状態チャネ/レ電気伝導度は41汗程度の2.4XI01Q1/日程度で

あることが予測される。Si(lll)-.[21X.[21-(Ag， Au)表面についても測定が

行われており[文献 1-2、3J、表面状態チャネノレの電気伝導度は

3.1XlO-4Q-I/口であると報告している。この値は、 Si(111)-.[3 X .[3-Ag表

面で、の表面状態チャネ/レおよび表面空間電荷層チャネノレの電気伝導度の

和:1. 1 X 10叶 Q-I/口よりも高く、実際にSi (111) -.[21 X .[21-(Ag， Au)表面で

の表面状態チャネノレの電気伝導度が非常に高いことを示している。

1-1-2 表面原子配列

Si (111) -.[21 X .[21-(Ag， Au)表面が表面状態に依存した高い表面篭気伝導

度を持ち、これは分散が大きく、かっ、フエノレミ波数の大きい金属的なSI・バ

ンドの形成に起因することを述べてきたが、なぜこのバンドは形成されるの

であろうか。このことを議論するには、この系の表面超構造の原子配列につ

いての知見が必要である。そこで、本研究では、まず初めにこの表面超構造

の初期形成過程について議論する。この系の原子配列に関しては、いままで

にもいくつかの報告がある。室温でのAu吸着過程では、電子回折やSTMによる

観察としてlchimiya[文献1ー 7JらやNogami[文献 1-8Jらによる報告が挙
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げられる。[chimi yaらは、電子回折の実験から、 Auが0.10原子層(ML)の吸持

に主って、 F21XF2J表面趨構造が現れ、 0.14MLでF21X F21表面超構造に

起閃する回折ノfターンのスポットの強度がもっとも強くなり、 o.33ML.におい

てF21X F2J 友商榊造は消失し、日IJfdiのF3X F3表而超構造に変化すると報

告している。また、 STMにより F21XF2h受而超憐迭の観察も行っており、

21 xf21表面超構造のドメインは蜜視において準安定で、その形状を絶え

ず変化させていると報告しているの一方、 Nogamiらも同様の観察を行ってい

るが、 F21XF21表面糧構造の形成・消滅のAuの被覆系がTchimiyaらの報告

した値と異なっており、 STM像の特徴も異なっている。そのため、それぞれ異

なったF2JX FZ1表面超憐造のモデルを健l唱している。Fig.1-5 (a)， (b)は、

それぞれ(a)Ichlmiyaらが提唱したモデノレ及び(b)Nogamiらが提唱したモテソレ

である。 Tchimiyaらは、 Siのトライマーの中心にAu原子が吸着したモデノレを、

NogamiらはAg原子のトライマーの中心にAu原子が吸着したモテーノレを提唱して

いる。 しかしながら、これらの問題には未だ決着がなされていない。

現在のところ、 Si(111) -F21 X F21-(Ag， Au)表面超構造についての数値計

算の報告はないが、同じ表面超構造周期をもっSi(l1J)-F21 xF21一(Ag，Ag) 

の電子状態言|ー算の報告はある。 Aizawaらは、 Nogamiらのモデル(Fig.)-5 (b)) 

での吸着Au原子をAg原子に置き換えた構造モデルを元に、第一原理計算によ

り、 Si(J 11) -F21 x F21一(Ag，Ag)表面超構造についてのバンドの生成や表面

での電荷移動の評価を行った[文献 1-9 ]。彼らの計算結果から得られた2次

元バンド分散図(Fig.1-6)から、 sl'バンドおよびS，象バン ドが確認できる。

SJ バンドは吸~原子により新たに生成したノtンドであり、 sl'バンドは元の

F3 XF3-Ag表面超構造のバンド(S，バンド)に由来するバンドである。

大きな分散をもっsieバンドについて議論する前に、元となるF3X F3-Ag表

面超構造のS，バンドについて述べる。F3X F3-Ag表面超構造のS，バンドは、
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Agトライマーの中心に高い密度を持つAg-Agll1jの結合状態のバンド(Ag5p軌道

に由来)である[文献 1-9]。また、Agトライ γ ー中心問の最近後距雌{

[Jul] }j向で3.84Aであり、この方向(及び、3向転対称により等価な2つの方

向Hこ電チがAgトライマ一間を伝導すると考えられている[文献 1-3 ]。すな

わち、./3X F3表面趨併進においてS，バンドにIIJ米する?低気伝導は、このAgト

ーイマー聞の電チの伝導に由来する。

Nogamiらの提唱するF21X F21構造モデルのように、 Agトライマーの中心

に原子が吸着して、吸着原子がドナーとして作月1する 11寺、 S，バンドに入る10:千

数も地加し、 si'バンド‘へと変化する。S，・バンドはさらに大きなフェノレミ波数

をもち、伝導に者干与する靖子数が増加する。そのために表而状態に由来する

表面電気伝導度はF3XF3表面超構造よりもF21X F21表而趨構造の}jが高

くなる。 Aizawaらの報告によると、 Si (111) -F21 X F21-(Ag， Ag)表面趨榊造

の場合は、吸着したAg原子から下地のAgトライマーへO.12cだけの電術移動が

あり、 Ag吸着原子はドナーとして働く。

表面状態に由来する電気伝導を理解する際に、数値計算ーによる検証は有用

である。しかし、前述したように、数値計算の際に必要になるSi(111) 

F21 X F21一(Ag，Au)表面超構造の構造モデルついて決着がなされていない現

状では、 NogamiらやIchimiyaらの構造モデノレの妥当性を検証したり、榊造モ

デノレを考える上での情報を得ることは非常に重要である。本研究では、走査

電子顕微鏡(SEM)、走査型反射電子顕微鏡(SREM)、反射高速電子回折

(悶也ED)および走査型トンネル顕微鏡(STM)による観察結果をもとに、

Ichimiyaら、およびNogamiらの報告を考慮、しながら、 Si(lll)

-F21 X F2ト (Ag，Au)表面超構造の形成過程について議論する。

Si (111)一(Ag，Au)の相図に関しては、 Gavriljukらの報告[文献1-1 oJが

ある。しかしながら、彼らの作成した相図は、室温でAgとAuを共吸着させ、
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4500Cのアニーノレ伝統て再ひ'室温に戻したときに現れる表面超構造についての

ιのである 2000Cにおいては、 Yuhara[文献 lー ] ] ]らによる報告がある。

彼らは、 m子同折の実験から、室温と同様に["2]X ["21表商超構造は現れる
ものの、その消失後には2["3X2["3表面超榊造が現れると報告している。し

かしながら、 Si(] 11) -["3 X ["3-Ag表面で、の温度とAuの吸着量に関する全体的

な村!凶についての報告は見受けられない そこで、本研究では、 RIIEEDを用い、

室鼠から~ 500Cまでの様々な慌度におけるAu吸着に伴う超構造の表面変化を系

統的に観察し、尚尼-，1ヨーした相図を作成した。

1-2:本研究の目的

Jニで‘述べたSi(l11)-["3x["3-Ag表面及び["21X ["21-(Ag， Au)表面について

の従来の研究をふまえ、本研究は、下記の目的で、行った。

(I)Si (111)-["21 X ["21-(Ag， Au)表面系での構造形成過程の系統的な観察

前述のように、 Ag. Au共吸着系は高い表面電気伝導度を示し、特徴的な表

面¥:!J:チバンドを持つなど、物理的に興味深い現象が明らかになっているが、

構造形成過程については、断片的にしか研究されていず、 ["21X ["21表面超

構造の原-f-配~IJ も未だ確定していない。そこで、本研究では、この表面系の

構造形成過程を、 STMによる原子スケールからSEM-SREMによるメゾスコヒ。ック

スケールまで・に及ぶ広い範囲で、 f昆度及び吸着量を系統的に変えて、包括的

に観察する。

(2)局所表面電気伝導の測定

困{本表面から電子が注入されたとき、 Fig.I-7で示されるような3つのチャ

ネノレを介して電子が輸送されると考えられる。すなわち、 1・表面状態を介

して電チを輸送するチャネノレ、2:表面空間電荷層を介して電子を輸送する

チャネル、 3:バルクを介して電子を輸送するチャネルである。これらの

チャネルの表面からの有効な深さを概算すると、 ー高生li{Jには、 1 ，よ表l布から

lnm程度、 2はJOOnmから1μm程度、出土ブ'ロープのおかれた試料の厚さ (mm，f!J

度)となる。そのため、 4端子法においてプ・ロープÎ::JI~・4がプロープのおかれた

試料のj手みと同段度である場合(Fig.I-7(b))、屯)_H年ドを生じさせるための

電流(以降、フォース電流と記す)により注入された電子1:1， 1および2の

チャネノレにも流れ込むものの、バルクへも多く流れ込むことは十分考えられ

る。 そのため、相対的に、表面状態や表面空間'iU街~に起悶した表面電気抵

抗の検出感度が落ちてしまう。前節で述べた従来の表面電気伝導の研究は、

プロープ‘間隔が数mm~ I Omm程度の巨視的な4端子法による測定であった。 その

ため、今述べた問題点を必然的に含んでおり、表面構造のi畠いによる電気伝

導の変化は捉えることができたものの、マクロな測定系では、金属吸着の前

後における表面電気抵抗の変化は数パーセント程度でしかなかった。ここで

プローフc間隔をノトさくしていくと、 Fig.]-7 (a)に示すように、測定電流のう

ち表面電子バンド及び表面空間電荷層を流れる電流の割合が巨視的4端子法

(Fig.1-7(b))に比べて高くなり、 相対的に表面電気伝導度が上がると考えら

れる。そこで、本研究では、プロープ間隔が数μmのマイクロ4端子プロープ

による測定を行う。

表面電気抵抗の測定対象をマイクロメートルオーダーまでソj、さくして、マ

イクロメートノレオーダーもしくは更に高精度に測定対象を選択できると、も

うひとつの大きな利点が生じてくる。実際の表面上には表面原子ステップや

ドメイン境界などの欠陥が存在するが、そのような欠陥を取捨選択すること

により、欠陥による伝導キャリアの散乱の影響をとり除く、もしくは積極的

にそれらの影響を評価できるようになる。このために、必然的に欠陥を多く

含む従来のマクロな測定系での測定結果よりも、より詳細な表面電気抵抗浪IJ



定ができると期待される。

実際には下位子顕微鏡で試料表面及びマイクロ4端子プロープの位置を確認し

ながら向精度な位置決めを行い、ねらった領域の表面電気伝導度を測定する。

また、ミクロンオーダーでステップフリーな領域を表面上に作ることが可能

なので[文献 1- 12]、そのような領域にマイクロ4端子プロープを後触させ

て測定することにより 、表商欠陥の影響を取り除くことや意図的に表面欠陥

であるステップ1パンチ(単原子高さのステップが数 ト本程度密集した領域)の

影響Fを取り込りことが可能になると期待して、本研究を始めた。
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第2章:SEM-SREM-RHE印およびSTMによる

Si (111)-';-21 x';-21一(Ag，Au)表面の観察

2-1 実験装置および試料準備

2-1-1・実験装置

本笑験で用いた超高真空(UHV)5EM-5REM-llHEED複合装置について説明する。

本装置は、市販の走査型電子顕微鏡(日立、 5-4200)の電子ビーム照射系を用

い、それに特製のUHV-試料室を取り付けている。模式図をFig.2-1に示す。電

子銃は(冷陰極)電界放出タイプのもの(ColdPield Emission Gun)を使用して

いる。 加速電圧は30kV、引き出し電圧は4~6. 5kVであり、このときの全エ

ミッション電流は、 10μAである。通常のSEM観察は、この条件で行った。ま

た、この電子銃のTipには加熱の機構が備わっており、熱電界放出タイプとし

ても使用できる。そのときの全エミッション電流の最大値は100μA程度であ

る。主にRHEEDおよび後に述べるSREMの観察の時にのみこの条件を用いた。こ

れは、エミッションが増大すると、 1 電子銃の安定性が低下するため、お

よび2:電子線のプロープ径の広がりにより分解能が低下するためである。

試料は、 XYZ方向及びTilt回転とAzimuth回転が可能なステージ上に固定され

ている。このため、電子線の入射角度を自由に変えることができる。RHE印観

察のときは、入射角を試料表面平行方向から50程度に設定する。図にあるよ

うに、試料から見て電子銃と反対側に蛍光スクリーンが取りつけてある。こ

こに試料表面から回折反射されてきた電子が到達してスクリーンを光らせ、

RHEEDパターンを形成し、表面超構造を確認することができる。また、この
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SEMの制御系は、電子線のノ主査信号に同期した外部入力端子を持っている。

RIIEEDノZターンから任意のスポットを選択して、その強度を光ファイパーを介

して光11U-用倍管'で測定した信号を'11喜子線の定査信号に同期して 2次元マッ

ヒングするこ とによ り、表面超構造ドメインに対応した像(1倍視野像)が得ら

オしろ これが、すなわちSI~EMである。

蒸発的ilにはアルミナバスケットを採用している。このパスケッ トの中に蒸

清する物質(Ag，Au)を入れて、アルミナバスケット内部にあるフィラメントを

通電加熱することで蒸発を行う。本装置には蒸発源のためのポート

(lCF152)が3つ備わっており、蒸着の開始 ・終了を行うためのシャッターがそ

れぞれについている。

本装置の到達点空度は2~4X 10→OTorrで、ある。メンテナンスなと‘のために真

空容議内部を大気にさらした場合は、ロータリーポンプとターボ分子ポンプ

により排気を?干し、ながら100"Cにて8時間程度のベータを施し、その後イオン

ポンプに切り答えて上記の超高真空に到達している。

次に、超高真空STM装置について説明する。装置の模式図をFig.2-2に示す。

本装置は(株)ユニンク社製のUSM-802をベースにしており、主主tliitから800"Cま

での観察が可能である。この STMステージ上で、 STM観察、 RHEED観袋、金属

の蒸着を行うことができる。この装置では傑針を円筒型のピエゾ泰子で駆動

する方式をとっているが、探針ホノレダーを綾地部分から絶縁させるための碍

チやピエゾ泰子がむき出しの状態で、あったので、 RHEEDの電子線により帯電し

てしまい也子線を曲げてしまうことがあった。そこで、絶縁物が電子線から

見えなくなるように接地したCu板あるいはTa板で覆い、帯電を防いでいる。

排気系の仕僚は先ほど述べたSEM-SREM-RHEED複合装置と基本的に同じである。

段高到達真空度は、 5X10・"Torrで‘ある。 STMの探針には、 0，3mm径の多結晶Wワ

イヤーを2.5NのKOH溶液中で電解研磨したものを用いた。この探針は、使用前
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に、直径0.2酬のTaフィラメ ン トに探針の先端付近を俊触させ、 Ta-W!}J]に電流

を流すことにより、真空中で1500"Cまで加熱し消浄化をh.....，た。

2-1-2:試料準備

本実験では、 15mmX3mmXO.4mm(t)のSiウエハー ([111]面、円一lype、ほ抗

率50~ 1 00Q ・ cm) を試料として用いた。この試*.: 1・をエタノ ールにて起汗波洗

浄した後、超高瓦空内に導入した。通電加熱により、 6000Cにて十分な脱ガス

処理をした後、 1300
0
C程度で数十秒からl分間程のフラッシングを行い、

Si(111)-7Xn青浄表面を得た。フラッシュl専の点空皮の最悪値は

2. 0 X 10-gTorr (1秒程度)である。

本実験では、全て、 Si(11l)-!'3X!'3-Ag(1札)表面からの様々な変化を

追っている。Si(1 1l )-!'3X!'3-Ag表面は、 500~5500C程度に保たれた

Si (111)ー7X7清浄表面にAgをO.05~0 . lML/minの蒸若レートで蒸着して作成し

た。蒸着レートの見積もりはRHEED観察にて行い、 lMLのAgの吸着により

Si (111)一7X7清浄表面超構造の7倍のスポットが消滅するまでの時間から決定

した。また、Si(lll)ー7X7清浄表面にAgが吸着して!'3X!'3-Ag表面超構造ド

メインを形成すると、 SEM像では下地の7X7i育浄表面に対して明るい領域が形

成されることから、 SEM像で下地の7X7清浄表面を示す暗い領域が消失するこ

とからも併せて見積もった。Auの蒸着レートも同様にRHEEDを用いて決定した。

決定条件は、 650"C1こ保持されたSi(111)ー7X7清浄表面に加を蒸着していき、

7X7清浄表面超構造スポットの消失を0.45ML、5X2-Au表面超構造スポットの

消失をO.76MLとした[文献2-1  L Auの蒸着レートは0.01~0.05ML/minであ

る。 Si基板の祖度の測定は、パイロメータ一、及び2色温度計を併用して行っ

た。
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2 -2 : S i (111)一(Ag，Au)表面の超構造

|‘i耳.2-:31こ悶IE印観察から得られた相図を示す。この畑図について、以下の

各温度領域ごとにRlIEEDパターンを示しながら説明を行う。

2 -2 -2 : 20  OOCから 4000Cにおける表面超構造の変化

この温度範囲に.r3X.r3-Ag表面を保って、その 1:1こAuを蒸著した11寺の
RHEEDパターンの変化をPtg.2-5 (a) ~ (f)に示す。この1毘皮領域でも、室淑で

の係子と|吉lじように、初期の.r3xF3-Ag表団組構造の後に.r21XF21表i市趨
構造(Fig.2-5 (b))が形成される。しかし、 200"C以上で、は、.r2IX.r21表而超

構造が形成されはじめる被援率が狙度によって変化する~lf.がわかった。 この

ことについては、後の筒lで・述べる。.r21x .r21表面趨構造にさらにAui-i係者
していくと、 2.r3X2F3表面超構造(Fig.2-5 (d) )が続いて現れるという点で、
Yuharaらの報告と一致している。ただし、 F21x.r21表面超構造が完全に消
失する前から2.r3X2F3表面超構造が確認でき、共存するAu被覆率の範囲が
あることがわかった(Fig.2-5 (c))。また、 2F3x2.r3を経た後は、 6X6表面
超構造(Fig.2-5 (e)， (f))が形成されることも今回新しくわかった。

2-2-1 室温から 200
0
Cにおける表面超権造の変化

Fi g. 2-4 (a)は、 Au吸着tlijのSi.(111) -[3 X .r3-Ag表面超構造のRHEEDパター

ンである。 この表面上を室泡~2000Cの混度範囲に保って加を蒸着すると、

Auの被覆率O.lOMLから[21X [21表面超構造スポットが1穣認され、 O.14M!..で

スポットの強度が最も強くなり (Fig. 2-4 (b) )、 O.33MLで.r21X.r21超権造ス
ポットは消失し、 .r3X [3表面超構造スポットのみとなった (Fi g. 2-4 (c) )。

1 L ，1 ] 
ただし、初期の.r3X.r3-Ag表面で、のトー]分数次スポット及び[ 一]分数次3'3.J，/J ;><.AY'-_ ......._/ '''_'''''''_'_'1.3'3 

2 2_ _2 2 
スポットの強度は、[一，.;;.]分数次スポットおよび[一一]分数次スポットより3'3.J.....J!>Y'Y'-_..... "" .........c;:r.._L

3
'3 

2-2-3 : 40  OOCから 4500Cにおける表面超構造の変化

間EEDパターンの写真をFig.2-6 (a) ~ (f)に示す。 4000C以上では、表面超構

造の変化はさらに異なった様相を呈する。まず、 .r21XF21表面超構造
(Fig. 2-6 (b))を形成するが、その後再びF3X[3表面超構造(Fig.2-6 (c))を

形成する(ただし、はじめのF3X[3-Agとは異なる)。その後、 準安定なきわ

めて複雑な表面超構造(Fig.2-6 (d))を形成して、最終的には6X6表面超構造

(Fig. 2-6 (e)， (f))へと変化する。この準安定な表面超構造は、蒸着を止めて、

温度を保持した場合、 F3X[3表面超構造(Fig.2-6 (c) )へと戻ることが分

かった。ただし、室温に急冷した場合は、この準安定な表面超構造は凍結さ

れ、室温でも観察される。

も弱かったが、 [21X .r21表面超構造消失後の.r3X.r3表面超構造ではこの
強度の違いが逆転している。そのため、同じ.r3X [3周期ではあるが、異
なった原子配置を持つものと考えられる。その後、この.r3x.r3表面超構造
スポジトの強度はAu吸着が進むにつれて弱くなり、やがて消失する

(Fig. 2-4 (d))。この表面超構造の変化とAu被覆率との関係は、 Ichimiyaら

の室温観察の報告に一致しており、 200"Cまでは閉じであることがRHE印観察

からわかった。
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2 -3 : SREMによる観察から得られる知見

悶IEEDスクリーン上での任意のスポットを選択してその表面超構造に対応し

たSREM像、 すなわちH制見里子像が得られることを2づーlで述べた。 SEMによる観

察結果を示す前に、 SlmM像の観察伊lをあげて、 F21XF21表扇超構造ドメイ

ンのSEM像での見え方について説明しておく Fi耳.2-7(a) ~ (c)は2500Cでの

SEM及びSREMの観察結果である。(a)がSEM像であり、 (b)，(c)がF21xF21表

面超桃造に対応したSREM像である。F2JxF21表面超構造のドメインにい、

Si (J 1 J)の基本絡子に対して::t10. 890 のffii内方位を持った 2種類のドメイン

が存在する。(b)がF21XF21表面超構造に対応した 1つのスポッ ト、すなわ

ち2種額のドメインのうちの一方のドメインの階視野像である。(c)は、その

|鋒のもう 1つのスポシトも含んだときであり 、これがF21XF21表面超構造

ドメイン全体を反映した暗視野像となる。(a)と(c)の像を比較すると、像の

白黒が反転していることが分かる。すなわち、 RHEEDでF21X F21表面超構造

スポジトが確認できるときは、 SEM像内ではH都、領域として観察されることが

分かる。つまり、 SEM像で暗い領域1J'>F21XF21-(Ag， Au)構造で、明るい領域

がF3XF3-Ag併造である。これは、他の狙度領域においても同様である。

2-4:室温におけるSEMによる観察

2-4ー 1: Au被覆率O.02ML:ドメインの形成開始

Fig. 2-8 (a) ，(b)は最初のF3XF3-Ag表面であり、 (a)がステップパンチ

ング上側、 (b)が下側の像である。(a)の右側、及び(b)の左側には、幅が数十

nm程度の狭いテラスが束になったステシプパンチがあり、それ以外の平らな

領域は、ステップ密度のきわめて低いテラスである。室1昆にてSi(111) 

一3X F3-Ag (lML)表面にAuを蒸者していくと、 Au被積率O.02札付近において、
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最初の変化がSEMIこより観署員される。rig.2-9(a)、(b)はAu:0.02MLの時の

SEM像である。このSEM像から、明るいF3X F3-A)1，表而の中に、 H苦いドメイン

が形成されていることがわかる。また、このドメインは、ステップ'のJニイJli)~) 

しくは下似1)に沿うような成長様式ではなく、 F3XF3-Ag表面の中にランダム

に形成されはじめる。このH寺点で、はImEEDハターンには変化はない。

2 -4 - 2 : Au被覆率O.06ML:微結晶の形成

Auの被覆率が0.06MLから0.08ML付近になると、 SEMの観察により、

1O~ 1 00nm程度の3次元的な微結品の形成が確認で・きた。 そのときのSEM像を

Fig. 2-10 (a)， (b)に示す。この微結晶は、被覆率が高くなっていっても大きさ

はあまり変化せず、その密度が高くなることがわかった。Guntherらは、走エE

型光電子顕微鏡(SPEM)を用いてSi(111) -F3 X F3-Ag表面にAuをO.7ML蒸着し

たときのAg3d、及びAu4fのコアレベノレスペクトノレの強度を測定し、表面に

Ag-richな微結品が存在すると報告している[文献2-2 Jo Guntherらが

O. 7MLより低い被覆率でのデータを示さなかったのは、おそらく微結晶の密度

がある程度高くないと強度額1)定が困難であったからではないかと息われる。

実|擦には、この微結晶は0.06MLから0.08MLという、 F21x [21-(Ag， Au)表面

超構造が形成されるよりも前から出現していることがFig.2-10から分かる。

また、 Au蒸着にもかかわらず、この微結晶はAg-richであることから、 Auの初

期吸着の時点で‘既にAgとAuの置換が起こり、その結果Siとの結合を失った

Ag原子が表面を拡散し、凝集してこのような微結品を形成したと結論付けら

れる。また、Fig.2-9のSEM像での暗いドメインは大きくなっているのが分か

るD
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2 -4 -3 : Au被覆率0.10からO.33ML 

Auの被積率がO.14MLの時のSEM像をFig.2-11 (a)， (b)'こ示す。 ドメイン境界

にまだ明るい線状の領域が残っているものの、ほぽ全面が日苦し、ドメイ ンに変

化しているのが分かる。2-3で述べたように、 J21XJ21表而超構造スポット

7J¥RIIEEDで確認、されるAuの被覆率であるときは、 SEM像内の黒いドメインは

J21XJ21表面超楠造ドメインに対応する。すなわち、 SEMの観察において

Auの被積率O.02ML程度から現れた暗いドメインは、そのままJ21XJ21ドメ

インへと変化することが分かった。

また、 Fig.2-10 (a)， (b)で見られた微結晶の密度がやや高くなっているのが

分かる。また、以前から存在した微結晶の大きさにはほとんど変化はなく、

新たに形成された微結晶の大きさは先にできた微結晶と比較すると平均的に

小さくなっているのが分かる。

2 -4 -4 : Au被覆率0.33ML以上

Auの被積率0.61MLの時のS間像をFig. 2-12 (a). (b)に示す。もはや明るいド

メインは存在せず、微結晶の密度が更に高くなっていることが分かる。

2-4-3で述べたように、以前から存在していた微結品の密度は変化せず、新た

に形成された微結晶の大きさは、以前から存在していた微結晶の大きさと比

べると小さくなっていることが分かる。

2 -5 : 2500cにおけるSEMによる観察

2-5-1・ドメイン形成前の3次元アイランドの形成

2-2-2で述べたように、 200~400"Cの温度領域の時は、 J2 1 xJ21表面超構

造を形成するまでのAuの被覆率が祖度によって変化する。250"Cの時は、

J21 XJ21表面超格造を形成するのにO.2ML程のAuを必要とした。すなわち、
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室混から200
0

Cの涜L度領域と比べると、 O.lML程多くのAu蒸着が必要で、あった。

この過程でのSEM像をFig. 2-13 (a)一(f)に示す。 (c)ー(のの機式図のハシチをか

けた領域は暗いドメインが多く存イEする領域である。試料川l熱のための通常

方向はSEMi:象の左側がアノード、ヰ干fJllIがカンードである。まず、 Au被干長率

O. 02ML辺りからサイズの比較的大きな3次元アイランドを形成し始める

(Fig.2-13(b)のSEM像内左上)。このアイランドの密度は高くなく、この段階

では10μm四方で、1つ位しか存在しなかった。Auの1定着盆が0.12MLに達するま

では、表面にドメインが形成されることはなく、ただこのアイランドの成長

だけが観察された。 Au蒸着量O.12MLの時のSEM像をFi g. 2-]3 (c)に示す。

Fig. 2-13 (b)で示された3次元アイランドが成長していることが分かる。また、

この蒸着量の時点からSEM{象内の左側のステップパンチの下仰1](アノード側)か

ら暗いドメインが確認できる。この状態からさらにAu蒸着をしたときのS印象

をFig.2-13 (d) -(g)に示す。 (d)はAu:0.18ML、(e)はAu:0.21ML、(f)1;J

Au:0.24ML、(g)はAu:0.38MLの時のSEM像である。ステップの下側(アノード

側)から暗いドメインが広がっているのが分かる。RHEEDでJ21XF21表面超

構造が篠認、できるAu蒸着量0.2MLあたりから、新たな3次元アイランドが形成

されているのが分かる。 (d)~ (e)の聞から出現する 3次元アイランドは、

Au蒸着を続けても、その大きさはあまり変化せず、むしろ3次元アイランド

の密度が高くなっていることが(巴)一(g)までのSEM像から分かる。

2 -5 -2 : F21 x F21超僑造 ドメインのエレクトロマイグレーション

Fig. 2-13 (c)ー(g)までのSEM像を見ると、暗いドメインが直流加熱電流のア

ノード側から形成されて広がっているのが分かる。また、 F21X J21表面超

構造がRHEEDIこより確認される辺りから形成された微結晶は、主にカツード側

に形成していることが分かる。 Guntherら研究[文献2-2、2-3]によると、
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この系ではAu原子がアノード方向にエレクトロマイグレーションする。この

ことを考慮すると、 SEM観察により見受けられたアノードー側に偏った

F21 x.[21表面超構造ドメイ ンの形成は、エレクトロマイグレーションの効

楽により Au原子がアノード似IJに修動したことに起因することになる。また、

カンード側に偏った微結晶は、室温と問機にAuとAgの置換が起こっていると

考えると、置換により析出したAg原子がエレクトロマイグレーションにより

カソード11l1]にマイグレートしたことに起因することになる。Au蒸着開始から

O. lMLまでにできた3Dアイランドがマイグレートしていない理由については分

からないが、おそらくは3次元アイランド形成時と微結晶形成時では、それ

そ・れの界面の状態が兵なっているためと考えられる。

2-5-3:室温との類似点及び相違点

ここまでのSEM観察から、この温度領域で最初に成長する 3次元アイランド

の形成過程以降、すなわちAu蒸着量O.IML以降の表面の変化の様子は室温の時

ど似ていることがわかる。 200"C以上では、 F21XF21表面超構造の形成まで

に漉度に依存する付加的な蒸着量(2500Cの時はO.lML)を必要とすることが

RHEED観察により明らかとなり、 Fig.2-3に示した相図を得たわけであるが、

この付加的な蒸着の過程では3次元アイラン ドの形成および成長過程のみが

起こっていることがわかった。

2-6・4300cにおけるS聞による観察

~3 次元アイランドの融解及びエレクトロマイグレーション~

200~400"Cの温度領域において、 Au蒸着開始直後は大きな3次元アイランド

のみが形成されることを述べたが、相図で示されるように、 400"C以上におい

ても問機な3次元アイランドが形成される。ただし、 400"C以上では微結晶は

形成されない。すなわち、 Flg.2-14(a)で示されるような 3次元アイランドの

みが形成され、 3次元アイランドの成長と共にその密度も次箭に精加してい

く。

ここでは、加を蒸着していった際に観察された3次元アイランド‘のマイグ

レーションと融解に着目してその組成を議論する。Auを2.16ML蒸着した後か

らの表面て叩変化をFig.2ー14(a) ~ (f)に示す。 (a)はAu・2.16ML、(b)は

Au:2.23札、 (c)はAu:2.33ML、(d)はAu:2.78ML、(e)はAu:2.83ML、(r)， 
Au:3.73MLのときのSEM像である。図中に縦に青い直線が摘いであるが、 (a)に

おいてこの線と交わった3次元アイランドに着目する。(a)から (d)にかけて

アイランドが融解すると同時にカソード側に動いているのが分かる。そして

(d)において近くにあったアイランドを吸収した後、表面に対してもっとも濡

れた状態になっている。その後、このアイランド1まIli起してアノード側へと

向かっていき ((e))、ステップバンチにトラップされて停止した((f))。

Hassamらの理論計算によるAg-Au-Si合金相の研究[文献2-4Jによると、こ

の合金相はAuの割合が増加すると融点が下がってくる。 Ag:Au=1・1、3:7の時

の合金相の相図をFig.2-15 (a)， (b)に示す。 (a)から、 Ag:Au=l・lのときは液相

を生成する、すなわち第 1の融点は、 Siの濃度にほとんど依存せず、 5100Cで

あることが分かる。 Auの濃度を増やしAg:Au=3:7としたときは、第1の融点は、

同じようにSiの濃度にほとんど依存せず、 420"Cであることが(めから分かる。

すなわち、 Ag:Au=I:1から3・7に至るまでに、第 1の融点埼玉430"CであるAgと

Auの比率が存在することになる。も し、この3次元アイランドが最初

Ag-richで、あると考えるならば、 Auの過剰な蒸着によって 3次元アイランドの

Auの割合が場加し、融点が下がり、融解を起こしたと考えられる。しかし、

この 3次元アイランドが最初Au-rlchで、あると考えるならば、 Au-richな状態

に更にAuを蒸着して融解を起こすことになり、 Ag-Au-Si合金相はAuの濃度が



増加すると融点が下がるということに矛盾する。もうひとつ残された可能性

として、 3次元アイランドが十分Au-richだったとして、すなわちAu-Si合金

相で‘あったと仮定してむの濃度が増えたために徹点が下がったということも

考えられる。 しかし、この場合は、 Au蒸着により、仰の濃度よりもSiの濃度

が高くなることを意味しており不自然である。また、 Au/Si(111)に関する

Swiechとsauerらの研究[文献 2-5Jから、このように融解したAu原子が

Si (111)表面をマイグレートする場合、下地のSiと反応し、移動した痕跡、を残

す事がわかっている。 しかし、最初カソード側にマイグレートするとき、表

面にはそのような痕跡、は認められない。むしろ、後でアノード側にマイグ

レー卜するとき、明瞭にそのような痕跡が認められる。このことからも、 3

次元アイランド、はAu蒸着によりSiの濃度が上昇して融解したのではなく、む

しろ均一τichで‘あったものがAu-richになったと考えられる。更につけ加える

と、最も融解して濡れが大きくなったところ(Fig.2-14. (d))、すなわち

Ag-Au-Siが共晶状態になった時に界函にむとAuの反応しうるSi-Au層を形成し、

その後アノー ド:iJllHこマイグレートするときは痕跡を残したと考えられる。

また、この3次元アイランドは最初カソード例lに移動してからその後ア

ノード1則に移動している。このことはこの3次元アイランドがエレクトロマ

イグレーションにより移動したと考えられる。 AnthonyはSi単結晶内における

Ag-Au液滴のエレクトロマイグレーションの研究を行った[文献2-6 J。その

結果、 Auが80犯で、あるときがAu-Agがエレクトロマイグレーションを起こさな

い中和点で、それよりAuが多く含まれるときはアノード側、少ないときはカ

yー ド似1)にエレクトロマイグレートした。表面での現象に直接この現象を持

ち込むのは不適切かもしれないが、 融解した3次元アイランドの界面を考え

るよで貴重な情報を与える。 Fig.2-15 (b)は、 Au:Ag=7:3のときであるが、

Fig. 2-14 (d)においてアイランドがもっとも濡れが大きかったことを考えると
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この状態は共品点を超えた、すなわち図中でLとのみ記述された相にあったと

考えられる。これは、 Au蒸着によりAu-riehが促進されて相国全体が低tffit(W)に

シフトすることにより引き起こされる。Au/Si(111)表面において、共品点を

超えたところが最も濡れが大きいことはSwlE'chとsauerらの研究[文献 2-

5 Jでも述べられている。この共晶状態を430"Cで実現するのがAu:Ag=8:2近傍

であるならば、濡れが辰大となった後、アノード似IJにエレクトロマイグレー

ションしていったことに対して説明がつく。

この3次元アイランドのカソード側への移動が、より小怠なアイランド・を

取りこんでアイランドの数を減らしていくといういわゆるOswaldripening 

processにより引き起こされ、アノード側へは熱による拡散によって移動した

と考えるとともできる。しかし、 (a)から (f)までは2時間程を裂し、それにも

かかわらず移動が極めて直線的であることから、移動方向がラングムな熱拡

散であるとは考えにくい。このことから、この3次元アイランドの移動はエレ

クトロマイグレーションで、あったと考える。

以上をまとめると、 融解とエレクトロマイグレーションの2つの現象から、

Au吸着開始後にできる3次元アイランドの組成は、 Ag-richで、あり、 Au蒸着と

ともに次第にAu濃度が上がる。このことが意味するのは、室温での議論

2-4-2と同様に、この温度領域においても、 Au吸着によりAuとAgが置換したと

いうことである。
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2-7 室温でのSTMによる観察

2-7-1 室温蒸着により形成したSi (111) -.["21 x .["21-(Ag， Au) 

表面超構造

室視にて.["3x，["3-Ag表面上にAuをO.JOML蒸着したときのSTM像をFig.2-16

(a) ~(d) に示す。 これら4つのSTM像は、同じ場所で連続してとったものであ

る。この4つのSTM像から、次のようなことが分かる。

1 :このSTM像は、 Nogamiらが報告したSTM像[文献 1-8Jとは異なり、

Ichjmiyaらの報告したSTM像[文献1一7Jと同じである。

2 : F21 x.["21ドメインの形状は不安定で、絶えず変化しているが、最終的

にはドメインの形状エネノレギーが小さくなるようにドメイン境界の形状

が直線的なものに変化して落ち着いた。

3 下地の;-3XF3-Ag表面、及びF21x ;-21ドメイン内は明瞭に

見えているにもかかわらず、F3x F3-Ag表面と.["21xF21ドメイ ンとの

ドメイン境界ではノイズがあるかのようにみえ、また、下地の

F3 x F3-Ag表面をスキャン中に所々針飛びのようなノイズが見える。

1についてであるが、本研究では、室温から200
0
Cまでの温度領域の;場合、

lchimiyaらの報告したAu被覆率にあっているので、 STM像、 RHEEDによる表面

超燐造の変化の観察の両面からIchimiyaらの結果を支持するものとなってい

る。また、 2のF21x F21ドメインの形状の不安定さは、 Ichimiya

らも指摘しており、この点、で-も一致している。ただし、 .["21x.["21ドメイ ン

がステップの下側において安定することを確認したのは、本研究がはじめて

である。おそらくは、 STMの探針による電場の影響により F21x F21ドメイン

内の吸着原子が探針の移動と共に揺り動かされ、エネノレギー的にステップに

近い位置でドメインを形成する確率が高いために、次第にその形状をなるべ

くステップに沿うような直線的な形状に変化させていったと考えられる。次
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に3であるが、 .["3xF3-Ag表面と ;-21x ;-21ドメインとの境界でこのような

ノイズのような見え方をするのは、 ;-21x F21ドメイ ンは、 ドメイン外に存

在して表面を拡散しうる吸着原子を取りこみ、また同H寺にj;j(1.おしているから

であると考える。このように考えると、下地のF3XF3-Ag表面上でのノイズ

のような見え方も説明できるロすなわち、 STMの探針を走査中に、探針の近傍

をこのような動きうる吸着原子が通過したためである。F2Jx ;-21ドメイン

の形状が室温においても不安定なことも、このような吸着原子のやり取りを

絶えず行っているためであると考える。SEMの観察から、 Au吸着の初期段階か

らAg原子とAu原子の置換が起こり、 Ag原子がテラス上に放出されることが示

唆された。STM像で見られた動きやすい段着原子は、このようにしてできた

Ag原子と考えられる。

2-7-2:室温で加をO.33ML蒸着後、 4000c付近で数十秒間の

アニールからの急冷

室温でAuをO.33ML蒸着すると、 F21XF21表面超構造は消失し、

.["3 X F3表面超構造に変化することは以前に説明した。この表面を、適当な

楓度でアニーノレするとF21X F21表面超構造が再び得られる。そして、この

とき室温に急冷すると、室視でもこの.["21X F21表面超構造は保持される。

このときのF21X F21ドメインのSTM像をFig.2-17に示す。このときの見え方

は、 Nogamiらの報告したSTM像とおなじものである。 400"C付近から急冷した

ため、この表面超構造はその温度での表面超構造を凍結したものと考えられ

る。このSTM像は試料バイアスーO.8Vで観察されたものであり、 2-7-1で説明し

たSTM像とはバイアスの値が異なる。 しかし、 Nogamiらは、試料バイアス

O. 8からー1.5Vで観察を行ったと報告している。報告されたSTM像はどれも同

じ見え方をすることから、このF21XF21表面超構造のSTM像に関しては、少
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なくとも試料バイアスーO.8からー1.5Vの範囲内では、あまり顕著なバイアス依

存性は無し、と考えられる

Fig.卜5(a)はIchim'jyaらの提唱する併造モデル図であり、図において赤色

点線で示される椅円領域および青色点線で示される円領域はそれぞれ彼らの

示した5TM像におけるプロトリュージ、ヨンに対応する。また、 Fig.1 -5 (b)は

Nogamiらの提唱する構造モテ、/レ図であり、 5TM像では、 Au原子は大きさの異な

る3縄類のプロトリュージョンに対応する。Fig.2-18に.J21X.J21表面超構造

のSTM像の拡大図を示す。(a)は室温で得られた.J21X.J21表面超構造の5TM像

(Fig.2-16に対応)であり、 (b)はアニーノレ後に室温に急冷して得られた

，[21 X，[21表面超構造の5TM像(Fig.2-17に対応)である。明らかに、 (a)が

lchlmiyaらの示した5TM像、 (b)がNogalれらの示した5TM像に一致するこ とがわ

かるの以上のことから、室温での蒸着により.J21X.J21表面超構造を得た場

合と、室温にて，[21x ，[21表函超構造を消失させるまで、Auを蒸着した後にア

ニー/レして再び.J21X.J21表面超構造を得た場合とでは、閉じ.J21X ，[21表

面趨構造でもSTM像の見え方が異なることが分かり、そして、それぞれが

Ichimiyaらの報告したSTM像、及びNogamiらの報告したSTM像に一致している

こと、すなわちアニールの有無によって原子配列が異なることを示した。

2-8:議論

これまでの観察結果から分かつたことを書き出すと、

1 室iffil.から450"CまでのRHEED観察結果からSi(l11)-(Ag， Au)の相図を作成し

た。 室温~200"Cの祖度領域での表面超構造の変化と Au被覆率の関係は、

Nogami らの報告とは一致せず、 Ichimiya らの報告に一致した。 200~

400"Cの混度範囲では、 .J21X.J21表面超構造の後に2.J3X2.J3表面超構

造が現れるという点でYuharaらの報告に一致するが、 .J21X.J2l表面超
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構造と2.J3X2，[3表面超精進とが共存するAu被覆率の範囲が存在し

2，[3 x2.J3表面趨構造を経た後は6x6表面温情造へと変化することが

今回新し くわかった。 400~450"Cの温度領域では、，[21X ，[21表面趨

構造の後は、，[3x.J3表街超構造→準安定な複雑な表面超構造→6X6

表而超構造へと変化していくことも新しく見い出した。し、ずれの1鼠j支に

おいても，[21X.J21表面超機造を形成するが、 2000Cより高いIAU:(t領域

では、 ，[21X.J21表面超構造形成に必要なAu蒸着設が、温度の上昇と

共に、より多く必要になることがわかった。

2 室温において、 Si(111) -.J3 X ，[3-Ag表面上でのAu吸着の初期過程におい

て、 Ag及びAuの置換が起こり、微結晶を形成した後にSi(1Il)-.J21 x 

.J21-(Ag， Au)表面超構造を形成する。

3 : 200~450oCの温度範囲では、 5i(111)-，[3X ，[3-Ag表面上でのAu吸着の

初期過程において、 Ag及びAuの置換が起こり、 3次元アイラン ドを形成

した後に5i(111) -.J21 X .J21-(Ag， Au)表面超構造を形成する。

4:直流の加熱電流によって、 Si(111) -.J21 x .J21 -(Ag， Au)表面超精進ドメ

インはエレクトロマイグレーションする。

5 : Auの室温蒸着で直接得られたSi(lll)-.J21X.，[2L-(Ag， Au)表蔚超構造の

STM像(IchimiyaらのSTM像と一致)と、高温でアニーノレした後に得られた

Si (111)-.J21 X .J21-(Ag， Au)表面超構造のSTM像(NogamiらのSTM像と

一致)は、異なるので、原子配列が異なる。

2と3は一見すると同じような変化を表面で起こしている考えられる。 4に

おける5i(111) -.，[21 x .，[21一(Ag，Au)表面超構造ドメインのエレクトロマイグ

レーションは、 Au原子がアノード側にエレクトロマイグレーションすること

に起因していることから、 Au原子は負の電荷を持っている、すなわち、アク

セプターとしての役割を担っていることになる。 2と3が閉じ現象であると

ー30ー



l、、-ーー

考えるならば、室温におけるAu原子の役割もアクセプターでなければならな

い。 しかし、 X.Tongらの研究[文献2一7]によると、室温でのAu蒸着によっ

て得られたSi(lJl)-F21XF21一(Ag，Au)表面のAu原子はドナーとしての役割

を持つ。Au原チより供給された電子が表面電子バンドに入ることで、フェル

ミ准佼より下の篭子状態を満たすことになる。この食い違いの原因は、 2と

3が同じ変化合表面で起こしていると考えることにある。 RHEEDにおいては、

室慌でも2000C以上でも同じSi(111)-F21 XF21-(Ag， Au)表面超構造を形成す

るが、 1で示すように、 2000C以上ではSi(111) -F21 X F21-(Ag， Au)表面超構

造を形成するのに必要なAuの蒸着量が温度と共に増加 していくこと、 3次元ア

イランドと微結晶では結晶成長の様子が異なることや、5のSTM像での見え方

の違いにもそのことが現れている。よって、室温でのAu吸着原子の荷電状態

と200"C以上でのそれが異なっていると考えられる。

本研究では、 Si(111) -F21 X 1""21-(Ag， Au)表面超構造モデルを提示するこ

とはできないが、 IchimiyaらやNogamiらの立てたモデ〉レの正当性については

疑問を与えている。彼らの立てたモデルは、 Au吸着に際し、 AgとAuが置換す

ることを考慮していない。しかし、Guntherらの報告[文献 2-2、3]や本研

究からAgとAuが置換している可能性は高く、置換を考慮した構造モデ、ルを考

える必要があるだろう。

置換すること、 3:少なくとも250.C以上においては、 Si(111) 

-F21 X F21-(Ag， Au)表面超構造を形成しているAuはアクセプターとして働く

こと、 4 室温で得られるSi(111)-F21 X F21-(Ag， Au)表面超構造と200"C以

上で待られるSi(1ll)-F21 XF2Lー(Ag，Au)表而超構造は異なったものである
可能性が高いこと、である。

2-9:まとめ

非常に高い電気伝導度を示す表面状態チャネルを持つことが知られている

Si (111)-1""21XF21ー(Ag，Au)表面超構造について、 SEM-SREM-問EED複合装置

およびSTMを用いて観察を行った。表面超構造の変化についてのいくつかの知

見を得たが、その主なことは、 1: Si(ll1)ー(Ag，Au)系における混度とAu蒸着

量に閲する相図を作成したこと、 2: Au初期吸着に際し、 Ag原子とAu原子が
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第3章:マイクロ 4端子プローブ法による

表面電気伝導測定

3-1 実験概要

3-1-1 マイクロ 4端子板

本実験で用いたマイクロ 4端子板は、デンマーク」こ科大学 ・

Mikroelektronik Centret(MIC)のC.L. PetersenとF.Greyらにより開発され、

提供されたものである。マコー/レ材の板の上に、 5i0
2
膜で、襲われた5iのブロッ

クをマウントした構成になっている(Fig.3-1)。図中には写っていないが、マ

コーノレ板上にはマイクロ4端子板から外部へ電気的に接続するための金蒸着に

よる端子が4つあり、それぞれが4本のプロープと導通している。プロープ本

体は、 5iブ.ロックと一体となっており、 5iブロックの先端に等間隔に配置さ

れている。模式図を、 Fig.3-2に記す。図に示すように、プロープ上菌とSiプ

ロック上でそれに続く部分は、 Siブロックの下地の面より2μmほど高くなっ

ている。このような表面(5i酸化膜で覆われている)に金属を500から1000A蒸

着することにより、プロープ先端から後に続く電極までの導通経路が5iブ、

ロック上に形成される。プロープに導通している金属蒸着面とマコーノレ板上

の金蒸若された端子とは、 20μm径のアルミニウム線でつながっている。

プロープ先端の金属蒸着された部分は、試料である5i表面と接触すること

になるので、プロープに蒸着する金属は5iに対して不活性でなければならな

い。7 イクロ4端子プロープを作成するプロセス上、選択できる金属は、 Cr、



Au. Tiの3種類に限定された。 CriよSi表面に付着すると表面超構造を変化さ

せると共にフラッシングによっても除去困難なこと、 AuはSiと容易に合金化

し拡散する可能性があることなどの鹿白から採用しなかった。 Tiは、空気中

ではやや再変化されやすいものの、 C1'、 Auと比べるとSiに対して不活性である。

そのため、本研究では、 Ti蒸着されたプロープを採用した。

プロープの間隔は、 4、8、12、16、20、40、60μ 日1から選択可能であった。

プロープの隔はプロープ間隔の半分であり、プロープの厚さは2μ mで‘ある。

プロープ長とプロープ間隔の比は、 プローブ間隔40、60μmに対しては5.0、

それ以外のものに対しては、 7.5である (Fig.3-3参照)0 (fJIJ:間隔60μm→長

さ300μm、間隔81-Lm→長さ60μm) プロープはSiでできているが、そのサイ

ズと形状のため、O.4~100Nm- ' のパネ定数を持っている。そのため、試料表

面とプローブを斜めにコンタクトする際に、プロープを押さえる方向にある

程度の自由度が生じ、表面にある程度の起伏があっても、プロープがたわむ

ことによって4本のプロープを全て試料表函に接触させることができる。た

だし、プロープ間隔が小さくなるにつれ、その自由度も小さくなり、プロー

プを破損しやすくなる。そのため、本実験では8μm間隔のプローブを用いた。

超高真空中でプローブが実際に試がト表面にコンタク トしたときの写真を

Fig.3-4に示す。 4端子法の測定では、外側の2本(れ、4) に電流を流し、内

側の2本(非2，3)で電位差を計測する。以降は、図中に示すように、それぞ

れのプロープを左からIH，井2，持3，制と記し、電流を流すプロープ (枠1、

出)をout.erprobes、電位差を検出するプロープ(問、出)をlnner

probesと記す。

3-1-2:-10μm幅のテラスの作成

本研究では、表面電気伝導度に対するステップパンチ(単j京子高さのステシ

プが数 卜本程度密集した領戚)の影響を検出することもセ円的の 1つであるた

め、プロープ間隔と同程度、またはそれ以上のテラス阪を持つ表前を準備す

る必要がある。 OginoとHonunaらは、 [112J )J向にl.50 ミスカットされた

Si( 1l 1 ) 表面に、直径O.2~ 1 μm、深さ l μm程度の穴をlμ111間隔で機子状にあ

け、 [110J方向に通電してフラッシングを行い、穴の底の変化を観察した[文

献 1-1 2J。その結果、穴の底に完全にステγプフリーなテラスが形成され

て広がっていき、最終的には、この穴の列に沿ったステップフリータテラス

が形成されることを報告している。そこで、この過程を利用して、幅が広く、

ステップ密度が低いテラスの作成を試みた。試料表前に直径2μm、深さ

sub-μm程度の穴を2から20μm間隔で、絡子状にあけたパグーニングを施した試

料を作成した。パターニングは、 400mBarの塩素ガス雰囲気中でAr-ionレー

ザー(波長4880m)を照射するレーザーエッチング?去により行った。本研究で

用いた試料も、 2章の研究と同様の、 15mmx 3mm x O. 4mm (t)のSiウエハー

([ 111 J 面、 n-type 、 抵抗率50~100Q ・ cm) である。ただし、 Homma らの用い

た試料のミスカットは [112]方向に1.50であったが、本実験では、

[110J方向に10のミスカットの試料を用いた。

この試料を特級エタノーノレにて超音波洗浄した後、パターニングを施し、

一度大気を経てから超高真空内 (2~4X 10-1 OTorr)に導入した。通電加熱に

より、 600"Cにて十分な脱ガス処理をした後、 1300"C程度で数十秒から 3分間

程のフラッシング加熱を繰り返し行った。フラッシング時の真空度の最悪値

は2.0X 10-9Torr (1秒程度)である。試料加熱における通電は [110]方向に



frった。これらのバターニングを値したSiウエハーに通電してフラッシング

を行うと、佑子状に穴をあけた領岐では通電方向に垂直な穴の列にステップ

パンチがトラップされ、穴の列の嘱程度の広いテラスを形成することができ

た。 その傑子を観察したSEM像を、Fig.3-5に示す。Hommaらの研究[文献 l

1 2 Jでは [112]のミスカットの方向に垂直にステップノくンチが形成されたが、

本研究でも、 [110]のミスカットの方向に垂直にステップパンチが形成され

た。また、彼らの報告と同傑に、穴の底のステップフリーなテラスがフラッ

シングを繰り返すことにより広がり、穴が消失した後は、元の穴の列に沿っ

たステップパンチに挟まれた、ステ ップ密度のきわめて低いテラスが形成さ

れた。テラス内に存在するステップは、試料温度500
0C程度で、微量のAgを蒸着

させてステップ端を修飾することで確認することができる。SEM像では、下地

のSi(111)ー7X7表面超構造ドメインに対してF3x-.i3-Ag表面超構造ドメイン

は明瞭な明るい領域として観察されるので、 Agの初期吸着のSEM像から容易に

ステップの存在を確認することができる。Agを0.2ML蒸着したときのSEM像を

Flg. 3-6に示す。このSEM像から、テラス幅12μmの領域において、ステップパ

ンチ垂直方向にはテラス内にステップが存在せず、平行方向には8μm程度お

きにiつのステップが存在することがわかる。十分にパンチングを促進させる

ために、フラッシンクーの累計時間はl時間程度を必要とした。

3-1-3 測定系

真空似IJの装置系は、 2章で説明したUHY-SEM/SREMと同じである。この装置に、

ポジショニング機構を備えたユニットを組み込み、そのユニットにマイクロ

4端子板をマウン卜している (Fig. 3-7)。ポジシヨニングの機構として、

Omicron社のマイクロスライド(MS-5)を採用した。マイクロスライドは、 1個
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あたり l紺l線形な移動を行う、慣性駆動型のピエゾ素チポジショニングユニッ

トである。 l ステップあたりの移動量は40~400nm、全移動長は5mmで、ある 。 こ

のマイクロスライドを3個組み合わせて、 XYZ方向の精密な位置決めを行った。

マイクロスライドの制御は、市販の専用のコントローラーにより行った。

SEMを用いることで、プロープの位置を随時モニターし、試中:j表面の任意の場

所にプロープをコンタクトすることが可能となったω

また、 4端子法による測定に際し、微小定電流源及び電位差百十孤IJを行うため

のプリアンプとWindows95/98上で・動作する計測用ソフトウェアーを作成した。

概略図をFig.3-8に示す。測定用PC(AT互換機)にISAパスを介してDA/AO(共

に16bit分解能、最高100kHzサンプリング)ボード (aISA-A25、AdtekSystem 

Science儲~)が取りつけてある。 AOコンバータ一部に関しては、ゲインを切

り替える回路が備わっており、ソフトウェアーにてこの切り替えを行ってい

る。また、本ボードにはOI(デジタルインターフェース)の機能も備わって

おり、プリアンプのスイッチ制御には、この機能を用いて行っている。

次にプリアンプについて簡単な説明を行う。OPアンプには、超低バイアス

電流(高入力インピーダンス)・高精度のOPA124PB(Burr-srown社製)を採用

した。入力バイアス及びオフセシト電流はそれぞれ土O.35、土O.25pA、入力

インピーダンスは1013QIllpF (差動)、 1014Q 113pF (同相)である。また、

スイッチングには、 photo-MOSスイッチMAX326、臥X327(MAXIM社製)を用い

た。スイッチングするラインには微小電流を流すラインが含まれており、ス

イッチング、デバイスのリーク電流は無視できない場合もある。MAX326、327は、

ON抵抗が数百Qとやや高いことに注意しなければならないものの、リークカ

レン トは室温においてはlpA未満である。本プレアンプは、第4章で述べる

4探針STMのプリアンプの試作器としての位置付けもあり、 MAX326、327を採用

した。
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プリアンプの人)Jは::!:10Vで、 10μA/IVの変換を行い、 2本のouter

probes聞に定屯mEを出カする。基本的な精進は、反転僧幅回路においてゲイ

ンを決めるJ抵抗に流れる電流が一定になることを利用したものである。出ブJ

部は、 2本のinnerprob開問の電位差を20倍して出力する。また、 1・

100kQ 内部低抗のLoad、2: 2端チ法 .4端子法の切り替え、 3:試料と

probe削の電気的後続の機能も備えている。 1の機能は、プレアンプが正常に

動作しているかを随時チェックするためと、プロープを試料にアプローチす

る際、微小定電流源のOPアンプが飽和することを防ぐためである。 2の機能

は、測定に|燦し、微小定電流源のOPアンプが飽和していないことをチェック

するため、及び4端子法と比較してプロープ接触点の接ー触抵抗を見積もるため

である。 3の機能は、プローブをリトラク卜したときに試料がチャージアッ

プしないようにするためのものである。これらの機能の操作は、全て測定用

ソフトウェアーで、行うことができる。実際の画面をFig.3-9に示す。なお、こ

のンフトウェアーは、 BorlandC/C++ ver.5.0により開発を行った。

ここで、フォース電流が数10nA程度と小さい時の測定系の特性について述

べる。 Fig.3-10は市販の金属皮Il莫抵抗について測定した時の結果である。テ

スト回路を(a)に示す。抵抗値Rの金属皮膜抵抗を3つ直列につないで、真中の

抵抗について抵抗値を測定した。(b)はR=15kQ、(c)はR=lMQのときの測定結

果である。とれらの抵抗値は、後で述べるSi(111)-F3 X F3-Ag表面及び

S i (111)一7X7清浄表面での測定値に近いものであり、その測定結果の信頼性

を確認するものである。 (b)では測定データに100から200μV程度のふらつき

がある。 (c)では測定データが階段状にプロットされており 、各データには

1000~2000μV程度のふらつきがある。階段状にプロッ トされているのは、

DAコンパーターの離散化されたアナログ出力に対応した電圧降下が見えてい

るからである。土100μAを65536分割(l6bit)しているので、士50nAの場合は

33個程のステ ップが刻まれていることになり、 (c)の測定結果はそれに対応し

ている。ここで、 (b)の電圧範囲は1500μVで'，bり、 (c)でのデータのふらつき

の範囲内にあるため、一見すると (b)での測定データの信頗性が著しく!ないよ

うに見える。しかし、この解釈は正しくないことを示す。まず、本測定系で

用いたDAコンパーターの出力精度は、最惑値が:tl/2bitで、あることが保証さ

れている。先程述べたように、フォース電流が土50nAである時は33ステップ

であるから、このときのフォース電流のふらつきの綾恋伎は、 100[nA]/33[ス

テップ]X 1 [bi t]=3. lnAで、ある。ここで、(b)測定対象の低抗値R=15kOのとき、

DAコンパーターの出力精度に起因する測定電圧のふらつきは、 3.1 [nA] 

X15[kQ]=47μVである。一方、(c)測定対象の低抗憾R=lMDのときは、測定

電圧のふらつきは、 3.1 [nA] X 1 [M Q]ニ3100μVである。この値は、 (b)の測定

データの電圧範囲よりも大きい。すなわち、測定対象のほ抗値が高いほど

フォース電流の精度に起因する測定電圧のふらつきは大きくなる。(b)と

(c)のような場合は、高抵抗でのふらつきの範囲内に低抵抗での測定電圧範囲

が入っても、それは低抵抗側の測定データの信頼性が低いことにはならない。

(b)については、 DAコンパーターの出力精度に起因する測定電圧のふらつきの

最悪値47μVよりも実際の測定電圧のふらつき(l00~200μV) が大きい。これ

は、測定される電圧範囲が低いためであり、この測定系の電圧iJilJ定の精度で

ある。

3-2 :マイク口 4端子の形状因子の計算

4端子法により測定されるinnerprobes聞の電圧降下Vとouterprobes聞の

フォース電流Iとの比は、そのまま抵抗率もしくは伝導度には等しくない。

実際の抵抗率を知るには、測定対象となっている系の形状に依存した因子cを



Rl 
広(x)= て土ー ・・・・・(3)

L.7r X 

自ffixでの電場は、
あらかじめ見積もっておかなければならない。一般的に、 抵抗率を ρとする

と、

となる。同傑にして位置x=3sに後触しているprobe削からの電流による電位勾ρ=;c(l) 

配についても同僚に考えると、電流の向きが逆であることを考慮して
方向にほ抗率が異なったり、後で述べるようである。実際の表面では、深
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に、ステップパンチや欠陥などが存在するため、そのこともこの因子に加味

しかし、それらを全て含めることは現実的にはきわめしなければならない。

て困難である。そこで、均質な抵抗率を持つ2次元無限シート及び3次元半無

よって、消h上で‘位置xで、の電場(電位勾配)は、
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限国体のj形状因子dこついて、見積もりを行ってデータ解析に利用する。

3-2-1 :2次元無限シートの場合

プロープの間隔に対して試料の厚み、もしくは実際に電気伝導に苦干与する

以上から、 probe#2とprobe削の聞の電位差は、

t E(x)位=計(7-tz)ぬF=31M 俗)v = 

が十分小さい場合(表商超構造に閤有な表面電子バンドを通る電気

この系は2次元無限シートとして考えることが伝導がこの場合に相当する)、

領域のj享

できるのこのときの模式図をFig.3-11に示す。いま、プロープ、間隔をs、

すなわち、
probe持lの位置を原点として、 4つの端子がx軸上にあるとする。

R=EJLzιx 4.53…ー(7)
1 ln 2 -1 

ザず、 probe持1のつくる電場について考える。probe非lから流れる電流は等

方的に放射状に広がると考えられるので、電流密度をJとする と、距隊xで、の

また、シート電気伝導度を U，とすると、

1 1 
= 一主.:;:;.x 0.221[.0-' / OJ・・・・・(8)
R. - V 

フォース電流を円周長で割ったものであるから、

J=ーと… (2)
27rX 

電流密度は、

となる。

2次元無限シートのオームの法則 :J =土Eを適用する。ただし、
ρ 

こ才~Iこ、

これをR，と記述すると、 probe#lのつくる距場合ρはシート抵抗になるので、



ノ= i7・・・・(9)
乙n:x' 

3-2-3 2次元無限シート近似と 3次元半無限固体近似の精度

2鍾類の近似f去について述べてきたが、実際の表斑iではどのように使い分

けるのか、その基準について解説を加えておく。Schumannらによると[文献3

-1 ]、プロープ、問|煽sの4端子で、ギfl狼のl享さ 1会もつ2次元無限シートの低

抗率ρを求めるとき、 低抗率pは、以下の式で友される。

3-2-2:3次元半無限団体の場合

この場合、電流密度Jは、フォース電流を半球の面積で、害11ったものであるか

ら、

2次元無限シートでの議論と同様にして、

1 T [;4 =云(去-tポ
ρ=;t12刊 (11)

ここで、

但し、 ρは固体の抵抗率である。よって、 probe仰とprobe削との聞の電位差

内)=十い;;!?2))11(15)

ド=fM=itjf(iz一戸)2)ιJ( =詰 (11) 
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である。 F(u)は、 uが小さくなるとlに近づき、大きくなると21n(2) u-1に近づ

く。この関数を、 Fig.3-12に示す。点線は、 uをOの極限にした時、すなわち

F(u)→1 (2次元シート)の場合、及びUを∞の極限にした時、すなわちF(u)

21n (2) u 
-1 (3次元半無限)の場合の様子である。これら点線とF(u)とのずれが、

近似の誤差となる。例えば、表面空間電荷層の深さがlμm程度であったとす

るならば、本研究で、用いたプロープの間隔は8μmであるので、 u=1/8であり 、

このときの厳密な解との差は、 1パーセント未満である。よって、シートの

厚みtがプロープ間隔s1こ比べて小さいとき、すなわち深さ方向で表面空間電

荷層まで、の電気伝導度がパノレクの伝導度よりも著しく高い時(Si(111) 

.["3X.["3-Agや-.["21x .["21ー(Ag，Au)表面の時)は2次元無限シー ト近似式を用

いる。また、同様に、表面近傍での電気伝導度が箸しく低くバルクの性質に

近い時(tは試料の厚さ400μmと考えるとき)は3次元半無|壌国体近似を用いる

ことにする(Si(lll)一7X7清浄表面の時)。

すなわち、

本研究で用いたプローフ'のプローブ間隔は8μmであるから、

ρ=;X503xmJ[β cmJ 川

(ii~挙事σ = 土= 1.99 X 102[ρ一!・cm-1J・・…(13b)
ρ 



3 -3 : S i (111) -7 x 7清浄表面の表面電気抵抗の測定

3-3-1 テラス内及びステップパンチを跨いだ時の表面電気低抗

Si (111)ー7X7清浄表面でのマイクロ4端子法による表面電気抵抗の測定結果

会示す。ここで示す測定結栄は、innerprobesの間にステップパンチがない

時(Fi日.3-13(a))、つま り、電圧降下をほとんどステップフリー領域で測定し

ている場合である。表面電気低抗の測定値は15.3knであった(Fig.3-13(b))。

実視11された表面電気低抗から、 Si(111)-7X7清浄表而上での表面状態チャ

ネルに由来する表面電気伝導について考える。まず、測定値(15.3kQ)に対し

て2次元半無限シート近似(8)式を適用して表面電気伝導度を求めると、

1. 45X tu-"O 1/口となる。一方で、 Y.HasegawaらのSTMを用いた点接触法によ

る測定からの報告[文献]-4J、および、 Heil切らのSTMのz-ViJ"!iJ定からの報告

[文献 1-5 Jによると、 Si(lll)ー7X7清浄表面の表面状態のチャネノレを介し

ての表商電気伝導は、それぞれ、 ~lXI0-6 Q -l/口、および~l X 10-80-1/ 口

である。Heikeらの測定結果とY.Hasegawaらの測定結果の違いに関しては、現

在も議論が続いている。後に続く 3-3-3でも述べるが、本研究のSi(111) 

一7X7清浄表面上の表面電気伝導j支は、 Y.H呂田伊waらの測定値に近い。ただし、

いずれにしても表面状態チャネノレの電気伝導度が低いため、表面空間電荷層

チャネノレの影響を考慮しなければならない。まず、表面空間電荷層チャネル

に由来する電気伝導度であるが、表面近傍でのバンド・ベンデ‘ィング、は小さい

ので、表面空間'高野層チャネノレを介しての電気伝導度はパノレクに対してあま

り差がないと考えられる。すなわち、表面から深さ方向に100nm~1 μ m程度ま

での表面空間電荷層である領域も、バルクに近い性質を持っと考える。実際

に、この系に関しては3次元半無限固体の近似(13)式を用いて抵抗率を求める

と、76.90・cmで、あり、これは、本実験で用いたSi単結晶試料の抵抗率

50~ 100 Q ・ cmに対して、妥当な値である。 以上の議論から、この系に関して
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は、測定された表而電気伝導度1.45Xl05(21/口に対して、表面状態チャネ

ノレの電気伝導度よりも、バルクに近い電気伝導度をもっ表面空間電荷層チャ

ネ/レの電気伝導度の方が支配的であると考えられる。ただし、いずれにして

も、表面状態チャネノレの電気伝導度の最大値は測定された表面電気伝導J支を

越えず、高々 ~1 X 10-1)0-1/ 口であり、このことが明らかとなった。

次に、 innerprobesがステップバンチを跨いだ時(Fig.3-14(a))の表耐電気

抵抗の測定結果をFig.3-14 (b)に示す。Fig.3-14 (b)で測定データが階段状に

プロットされているのは、 3-1-3で述べた通りである。表面電気拡抗の測定値

は1.17M Qであり、この測定結果に対して2次元半無限シート近似(8)式を適用

して表面電気伝導度を求めると、 1.89 X 10-70 -1 /口となり、ステップノくンチ

をまたがない場合の伝導度九.=1.45X IO-S ~rl/口と比較すると、 1 /100程度に

減少している。

3-3-2 プローブを走査した時の表面電気抵抗マッピング

この測定の再現性を示すために、同一試料表面上(但し、測定位置は

3-3-1とは異なる)でプロープを走査して、表面電気抵抗の変化を測定した。

測定結果をFig.3-15に示す。プロット上のエラーパーの上限と下限は、同一

点、での測定値の最高値と最低値を示す。この測定からも明らかなように、

inner probesがステップパンチをまたいた、場合、 l~数MO程度の大きな抵抗

値を示すが、ステップノ〈ンチをまたがない場合には、 2桁も小さい低杭値を示

す。これが明らかになった。つまり、ステップパンチがキャリアを散乱し、

付加的な抵抗を生み出していることを示している。
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3-3-3:ステップパンチでの表面電気伝導度についての考察

Fig.3-15で示したデータ点を、その位置で、のパンチング領域の大きさにつ

いて書きなおした図をFig.3-16に示す。i横軸はi!lll定点におけるprobe詳2と

pro!Je!;3を給;... ~ nf[線の聞で、のステップパンチの幅を表し、縦1MIはそのときの表

面電気低抗の値を去す。 各測定点での表而電気低抗の値をR、ステップパンチ

の占める長さをf、プロープ問の領域全てが同一テラスであるときの表面電気

低抗の{躍をR7χ7-T、問機に領域全てがステシプパンチで、あるときの表面電気抵

抗をH;"7'Hとすると、

P=i(r一一 九7-r)f+札7-r'''''(17) 

で表される。 Fig.3-16で示される測定データよりこの直線の傾きと切片を求

めることで、 R7x7-r=3.66 X 10' Q、R'IX7-s=5.91 X 10
6
Qが得られる。これより、

テラスでの表面電気伝導度。 7X7-Tおよびステップパンチでの表面電気伝導度

。7x7-K は、それぞれ、σ7X7-T=6.04 X 10-60 -1 /口 、。7X7-a=3.74X 10・80叶/口

となり、ステップパンチによって2桁近くも電気伝導度が減少していることが

わかった。テラスでの表面電気伝導度σ7X7-r=6.04 X 10-6 Q -1/口は、 3-3-1で

も述べたが、 Y.Hasegawaらの報告に近い値になっている。

ステップパンチが存在すると表面電気伝導度が減少する理由について議論

する。この系に関しては、3-3-1で述べたように、表面状態チャネノレの電気伝

導よりも、バルクlこ近い性質を持つ表面空間電荷層チャネノレの電気伝導の方

が支配的であると考えられるが、ここでは、両方について議論する。まず、

表面空間電荷層チャネノレに由来する電気伝導であるが、表面電気抵抗が上昇

していることから、ステップノくンチの近傍で、はドープされた不純物密度がテ

ラスやパノレクに比べて小さくなっている可能性が考えられる。これは、
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3-1-2で、述べたテラス幅の広い表面を作るために約l時間のブラッシングをす

ることで、表面近傍での不純物総J支が変化した|際に引き起こされたと考え

れる (Fig.3-17)。日IJの可能性としては、表面空|首1電術l@チャネルのキャリア

が表面で散乱されるが、テラス領域では表面粗さが少ないためにspecuI al-散

乱が主であり、電気低抗に苓与しないが、ステップパンチ領域では実質的に

表面粗さが増大しているので、キャリアがdif[usl'散iliしされ、付加的なむ気低

抗を生み出していると考えられる (Fig.3-J 8)。次に表面状態チャネノレにril米

する電気伝導について考える。Si(lll)ー7X7表問超構造では、表而品 l二胞の

Si原子(adatom)の夕、ングリングボンドのために、金属的であることが知られ

ている。しかし、この金属的なS，バンドの分散は!なg.I-2に見られるように小

さい。これはグングリングボンドが局在化し、隣り合ったダングリングボン

ド状態での電子の波動関数の重なりが小さいことに対応している。

Si(lll)一7X7清浄表面のステップでの原子配列は、 H.Tochiharaらによって報

告されている[文献3-2J。ステップは [112Jに垂直な方向に形成されるが、

ステップ近傍の構造の中には、ステップの上倒l及び下側がSiダイマーに覆わ

れて、ダングリングボンドが存在しないものがある (Fig.3-19)。さらに、ス

テップを越えるとadatomの位置もステップの高さだけ変位しているため、ス

テップを挟んでのダングリングボンド、聞の最近接距離は、 7X7表面超構造に

比べて長くなる。これにより、 隣り合ったダングリングボンド状態での電子

の波動関数の重なりはさらに小さくなり、このチャネノレを介する電気伝導度、

すなわちステップでの電気伝導度は小さくなると考えられる。
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3 -4 : Si (111)-.["3 x .["3-Ag表面の表面電気抵抗の測定

3-4-1・テラス内及びステップパンチを跨いだ時の表面電気低抗

ず、 inncrprobesの問にステップパンチがない時(Fi g. 3-20 (a))の測定結

果を示す(Fig.3-20(b))。表面電気抵抗の測定値は2080で、あった。この系で、

仮にSi(lll)7X7清浄表面と同様に3次元半無限闘体としての近似式(13)を用

いると、低抗準は、 1.040・cmとなる。これは、 FOいたSil挙結晶試料の抵抗

率50~1000 ・ cmとは著しく異なる。 そのため、この著しい抵抗率の変化は、

AgをSi(111)ー7X7清浄表面に吸着させたことにより、表面状態及び表面空間

電荷層の電気伝導度が大き く変化したと考えるのが適切で‘ある。I-Iasegawaら

の報告[文献1-2 ]によると、 Si (111)ー7X7清浄表面にl原子層のAgを吸着

せて.[3X.. I3-Ag構造にした場合、フェノレミ準{立を横切る分散の大きい表面電

子バン ドが形成されて表面状態チャネノレの電気伝導度が噂加すると共に、

7x7i育浄表面下では、空乏化していた表面空間電荷層から表面状態に電子が

流れ込むことで、ホー/レ蓄積層が形成されて表面空間電荷層チャネルの電気伝

導j支も僧加し、これら 2つの効果のために表面の電気伝導が増加することが

知られている。以上から、 7X7清浄表商に比べ、 .[3X ..r3-Ag表面が示す著し
い表面電気抵抗の減少は、表面空間電荷層までの電気伝導度の変化が支配的

に効いてきていると考えて、 2次元無限シート近似(8)式を適用する。このと

き、表商の竜気伝導度 U

商の表商電気伝導A度1.4必5X1叩0-5、O-l/口と比ベると、実に100倍近い表荷電気伝
導度の増加が検出されている。

次に、 innerprobesの聞にステップパンチがあるとき (Fig.3-21 (a))の測定

結果を示す(Fig.3-21 (b) )。このときの表面電気抵抗の測定値は、 10880であ

る。これについても、 3次元半無限固体の近似(13)式を用いると5.470. cmで

あり試料の低抗率とは著しく異なるので、表面空間電荷層までの電気伝導が
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支配的であると考えて、 2次元無限シー ト近似(8)パを適用する。その結果、

表面の電気伝導度σ.は、 2.03X 10寸 Q・1/口となり、 ステップパンチをまたが

ない場合の伝導度σ，"'1.06 X 10-:1 0 -1/口と比較すると、1/5程度に減少してい

る。

3-4-2・プローブを走査した時の表面電気抵抗マッピング

このiJllJ定の再現性を示すために、同一試料表面上(但し、測定位置は

3-4-1とは異なる)でプロープを走査して、表面電気抵抗の変化を測定した。

測定結果をFig.3-22に示す。プロット上のエラーパーの上限と下限は、同一

点での測定値の最高値と最低値を示す。この測定結果から、 jnnerprobes問

にステップパンチが存在すると表面電気抵抗が上がり、存在しなければ下が

る変化が明確に再現されていることがわかる。

3-4-3:ステップパンチでの表面電気伝導度についての考察

3-3-3での手法と同様に、プロープ聞の領域全てが同一テラスであるときの

表面電気抵抗の値をRf"3-T、領域全てがステップパンチであるときの表面電気

抵抗をRr3-Bとして、 Rr3-TとR["3-Bを求める。Fig.3-22で示したデータ点を、その

位置でのパンチング.領域の大きさについて書きなおした図をFig.3-23に示す。

これより、 Rn_r=275.70、Rr3-8=3028.50が得られる。従って、テラスでの表

面電気伝導度(JJ3-Tおよびステップパンチでの表面電気伝導度σ["3-8は、それ

ぞれ、(J1"3-r=8. 02 X 10-40→/口 、。r3-8=7.30X 10-60-1/ 口となり、ステッ

プパンチによって約1桁も電気伝導度が減少していることがわかった。
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3 -5 : S i (111) -.["21 x .["21ー(Ag，Au)表面の表面電気抵抗の

測定

まず、 innerprobes問にステップバンチがないとき (Fig. 3-24 (a))の測定結

果をFig.3-24 (b)に示す。このときの表面電気抵抗の測定値は、 48.90である。

Si (lJl)-J3X.r3-Ag表面よりも低い値なので、これについても2次元無限

シー ト近似(8)式を適用すると、 4.52X 10-30-1/口となる。 次に、ステップバ

ンチを跨いだ時(1'ig. 3-25 (a))の測定結果をFig.3-25 (b)に示す。このときの

表市電気J抵抗の測定値は、 135.30である。同様に2次元半無限シート近似

(8)式を適用すると、1.63 X JO-3 Q-I/口となる。この系については、まだ表面

電気{抵抗のラインマッピングを得ることはできていないが、Fig.3-24 (a)の近

傍で得られた測定値をFig.3-26に示す。各測定データは、それぞれ一度リト

ラクトして再びコンタクトをとり直したものである。このデータに対して

3-4-3節の(17)式と同様にテラスでの表箇電気伝導度(Jr2トTおよびステップノt

ンチでの表面電気伝導度(Jr2トB を求めると、それぞれ、 (Jrz卜r-

5. 09X 10-30-1/口 、。1"21-8=1.35 X 10-30 -1/口となり、.r3X.r3-Ag表面の

場合と同様に、ステップパンチの存在によって表面電気伝導度が著しく減少

していることがわかった。

3-6:議論

~表面電気伝導に対するステップの影響について~

i(111)一7X7清浄表面の場合、 3-3で述べたように、表面状態チャネノレの寄

与より、表面下のパノレク状態を通るキャリアによって、電気伝導度が支配的

に決まっていた。そのため、ステップ(バンチ)の影響は、主に、表面下の

キャリアがステップで、diffuse散乱されることに起因するのではないかと考え

た。一方、 Si(1l1)-.r3 x .r3-Agおよび.r21x .rZJー(Ag，Au)友商の表面電気伝

導度は、表面状態チャネノレによって支配的に決められている。よって、この

場合、ステップ(パンチ)は、表商状態チャネルがそこで途切れる(あるいい、

波動関数の重なりが少なくなる)ことによって、実効的に、表面状態チャネ

ルを流れるキャリアに対してポテンシヤノレ障壁として働く。このことによっ

て、表面電気伝導度がステップ(パンチ)によって減少すると与えられる。

ステップが表面キャリアに対してポテンシャル障壁として働いていること

は、低視STM像に現れる、いわゆる"電子定在波"としても知られている[文

献3-3L 1本の単原子高さのステップでのキャリアの透過確率をαとする

と(0<α(1)、日本のステップが束になったステップノミンチでの透過確率はピで

ある。よって、電流I。は、 1= Io・a"に減少する。よって、

V V R， 
抵抗'l?=一=一一一一=...:.:.Q_となる。ここで、 R，.=ーはステップが無い1 1.。αnαn υ t/

か山抵抗値であるよって α=ι長(…oはそれぞ

れステップパンチをまたいだ時の電気伝導度とテラス上での電気伝導度)。

Si (111) -.r3 X.J3一旬、.r21X .J21-(Ag， Au)表面で測定される札口。在代入す
ると、前者では α=0.95~0. 96、後者ではα=0.97~0. 98と算出できる。つま

り、各ステップでの表面キャリアの透過確率は、それぞれ、 95~9側、

97~9舗となり、.J21 x .r21-(Ag， Au)表面の方がやや高い。これは、ステップ
での波動関数の重なりが、両者で異なることによる。

-hu 
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3-7:従来のマクロな4端子法との比較とまとめ

1-2で述べたように、従来のマクロな4端子法による表面電気低抗の測定で

は表面状態チャネ/レに対する感度が低し、。例えば，I3X..[3-Ag表面では、

6X 10長。'/口程度、 ..[21X ..[21-(Ag， Au)表面では3.1 X 10-' Q '/口であった

[文献 ]-2、3].それに対し、本研究でのマイクロ4端子法では、高い感度

で表而状態チャネノレに由来する表面電気伝導を測定できた。このことをまと

めたグラフをFig.3-27に示す。繊細1は価電子僻上端から見た各表面超構造の

フエ/レミ準位の位置、縦!14111まSi(11 J)ー7X7清浄表面からの表面電気伝導度の

増分を示している。実線でかかれた曲線は、フエノレミ準位の位置に対する表

面空間電荷層チャネ/レの電気伝導度の変化を表す理論曲線である。すなわち、

測定から求められた電気伝導度の増分とこの曲線との差が、表面状態チャネ

ノレに由来する電気伝導度となる。..[3X ..[3-Ag表面および..[21X ..[21-(Ag， Au) 

表面の表面状態チャネノレに由来する電気伝導度はそれぞれ7.84XIO-
4
Q叶/口、

5. 72x lO-"Q 1/口であり、それぞれ、約10倍、 20f音も大きな表面状態チャネ

ノレの電気伝導度を検出することができた。

従来の測定 マイクロ4端子法

(マクロ4端子法) [X10斗 Q-'I口]

(X 1O-'Q"1口]

Si(111 )-.["3 X .["3-Ag表面の 0.5'" 1 7.9 

表面状態チャネルの電気伝導度

Si( 111 )-.["21 X .["21-(Ag，Au)表面の 3.4 5l.9 

表面状態チャネルの電気伝導度

また、従来のマクロな方法では視IJり得なかった表面欠陥の表面電気伝導へ

の影響についても測定することができた。..[3X ..[3-Ag表面、

qo 

p

、JU

!"2J X !"21-(Ag， Au)についてはそれぞれ、約1/10、1/5の表面電気伝導度の低

下を示した。7X7清浄表面についてはうそ而電気抵抗を100倍にもj明大させるこ

とが分かった。

Si(lIl)ー7x7清浄表面

テラス上での表面電気抵|ステッブパンチ上での

抗 R.，[Q] I表面電気抵抗 R'llQI 

36.6k I 5.91 M 

テラス上での表面電気 ステップパンチ上での

伝導度 表面電気伝導度

cr，[ X 10--1 Q-'j口] σs[X 10-4Q-'1ロl

Si(1 11 )-.["3 X f3-Ag表面 8.02 0.73 

Si( 111 )-.["21 X .["21ー(Ag.Au)表面 50.9 13.5 
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第4章:ナノ 4端子プロープ、法のための

独立駆動型4探針STMの開発
文献

4-1 :開発目的

3章でマイクロ4端子法の測定について述べ、その有効性が実証された。プ

ロープ間隔をマイクロメートノレオーダーに小さくすると、表面状態チャネル

の伝導度に対して感度が高まるだけでなく、表面欠陥などの評価も可能であ

ることが分かつた。しかしながら、 3章においてマイクロ4端子プロープでス

テップノ〈ンチの影響を検出することはできたが、その起源についてのイ確かな

知見を得ることはできなかった。例えば、究侮的lこi原子層ステップの影響を

知ることはできない。また、 ドメイン境界の影響も未知のままである。そこ

で、表面電気伝導に対する原子オーダーの微細な表面構造(周期性の有無の違

いはあるが、もはや表面超構造と表面欠陥は同じオーダーである)の影響につ

いての知見を得ることを可能にするべく、 4つのSTM探針を独立して駆動し、

それらの探針を4端子プロープとして用いてナノメートノレオーダーでの局所的

な4端子法を実現する装置の開発を行った。現時点ではまだ性能評価と調整の

ために稼動していないが、ここで本装置の概略について述べる。

4-2:装置概要

本装置の特色を挙げると、

1 : SEM-SREM-RHE印の機能

2:各プロープがSTMと等価な機能

3: STM探針14端子法プロープの機能切り替えを備えた測定系

である。lは、表面をその場観察すると同時に、 各プロープの位置をサブミク
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ジ全体がれ'Z方向移動、及びTi1 t回転が可能であり、試料はさらにAz.imuth回

大気にて解除された際、メインチャンパーと|徐波台に悶定された2本のシャフ

メイ ンチャンパーのフランジからこのゴニオメーターlJ:，転が可能で、ある。

ロープの粗い位置決め)。

2は、プロープ自体をSTMの探針として用い、 4端子法での測定対象を原子分解

能で確認しながら、ナノメートノレオーダーて。位置決めを行う機能である(プ

ロンオーダーまで随時確認するための機能である(

卜の上を滑らせて移動させることが可能(Fig.1[3)で、メ ンテナンス時には容

易かっ安全にメインチャンパーから引き出すことができる。

ロープの高精度な位置決め)03は、 プローフdのSTM/4端子法としての機能を、

'iJllJ定中に装置本体に物理的に触れることなく、電気信号により統合的に制御
排気系についての模式図をFig.4-4に示す。全系を大気にさらした場合、ま

ずロータリーポンプとターボ分子ポンプを用いて組排気する。メインチャン

ノ〈ーの排気はゲートバノレブ‘を聞けた状態でロードロ ックチャンパーを排気す

この測定系を実現するためには、 PhotoMOSリレー

を用いたSTM/4端子法用特殊プレアンプの設計 ・開発が必要である。以降、

4-3では Uこ装置本体の機構について、 4-4で、は主にitl1J定系について述べる。

するための測定系である。

ることで行う 。 メ イ ンチャンバーが~ 1O-6Torr台に達した時点から真空容器全

系のベーキングを開始する。ベーキングの加熱はシースヒーター及びリボン

ヒーター全体の消費電力は約4000Wである。ヒーターを組み合わせて行い、
4-3 設計および機構

ロードロツベーキングの混度及び時間の設定 ・制御は、メイ ンチャンバー、
4-3-1 真空容器 (チャンパー)及び排気系

クチャンパ一、イオンポンプのそれぞれを独立して設定 ・制御可能なコント
本装置の設計にあたり 、全ての製図作業はWindows上で動作する3次元

ローラーを用いている。なお、このベーキングコントローラーも自作である。
CAD(DesignCad2D/3D(マツボ一社製))を用いて行った。また、ステージ周辺の

一般的な設定を挙げると、温度は100~150"C、 ベーキング時聞は10時間程度
動きやトランスファーの|擦の干渉のチェックや、大気仰lよりチャンパー内部

ヒーターのリレーの制御方式は、 PT制御、もしくは:tlOOC程度の幅である。
を見るためのガラス覗き窓(viewport)の配置を決めるときのチャンパー内部

ロードロッを持たせたOn/Off制御により行っている。ベーキング終了後は、
この装置の模式図と写真をの見え方のチェックにも、本CADを用いた。

クチャンパーとターボ分子ポンプとの聞のパノレブを閉じて、イオンポンプに
Fig.4- 1~tfFig.4-2に示す。 写真の方ではまだSEMの電子銃が取りついていな

排気を切り替える。現時点での真空度は、 3x lO-，oTorrであり、超高真空下でいが、現在はSTMの調整を行っているためである。メインチャンパーは、

まだ数回程度のベーキングしか施してないがの実験が可能なレベノレである。
ICF306適合フランジ及び適合ノ宅イプを基本としている。この適合パイプに、

既に超高真空領域に入っており、べーキングの度に真空度が良くなっている
2つの蒸発源用のポート、試料をトランスファーするためのロードロックチャ

ロードロ ックため、 10→'Torr台に近い真空度を得ることができると思われる。
ンバ一、 STMの探針(以下、 Tipと記す)を交換するためのロー ドロ ックチャン

チャンパーは、メインチャンパーとの聞のゲートパルプを閉めることにより、
バー、そ してゴ‘ニオメーター(写真中では貯フランジと記しである)などのフ

各々独立して大気にさらすことができる。 Tipまたは試料を大気中にて交換後

は、同様に独立して排気することができ、ロードロ ックチャンパーだけべー
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ランジ及びパイプ (ICF3 4.~253適合フランジ及び適合ノ4イプ)が取りつけてあ

ステー

コ、ニオメー

ターの先端には本装置の心臓部であるSTMステージが取りつけてある。
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ゴニオメーターは、市販のものを用いた(Ulvac-Phi社製)。る。



キングを絡して真空度を高めた後 (~ l X 10 9Torr)、ロードロックチャンパー

とターボ分子ポンプとの聞のバノレプ、を閉じてから再びゲートバノレプ、を聞き、

トランスファーを行う。

4-3-2:4探針STMの機構及び4探針STMステージの構成

4つのSTMユニットのうちの lユニットの模式図と写真をFig.4-5、

Fig・4-61こ示す。各STMユニットは、 Tipの固定されたTipホノレダーをマウン卜

したチューブスキャナー及びOmicron社のマイクロスライド(1ユニットあたり

3個のマイクロスライド;各マイクロスライドはXYZ方向への粗動として機

能)から構成されている。マイクロスライドについては3章において説明した

のでここでは1割愛する。以下に、試料に近い側(Tip)からステージに近い側

(マイクロスライド)の順で説明していく。Tipは、 O.3mm径のW-wireを用いて

いる。通常は2.5N-KOH溶液中で電解研援害されたものを用いるが、 4端子法とし

て使用しない場合にはニッパーにて切断したものを用いることもある。Tiprま、

Tipホルダーに設けられた筒(内径0.5mm)内に挿入されている。 Tipホノレダーは

チューブスキャナーの先端のマコーノレ材でできたTipホノレダーマウントにマウ

ン卜される。Tlpホノレグーマウント内には希土類磁石が入っており、 Tipホ/レ

ダー背面に溶接されたNi板をひきつけることでTipホルダーは固定される。

チューブスキャナーは10極のものを用いている。チューブスキャナーの模式

図をFig.4-7 (a)， (b)に示す。

通常は6極チューブスキャナー(1'i g. 4-7 (a) )を用いることが多い。これは、

XY方向に駆動するための4つの電極(+X，-X， +Y， -Y)及び高さ方向のフィード

パック変位を与えるためのFsZ電極、 Z方向のオフセッ ト変位を与えるZ電極

(チューブスキャナーの内仮IJ; Inside)の6つの極板から構成されるものである。

XY方向には、 ~JえばX方向への変位の場合、 Fig. 4-7 (a)に示すように、

-59-

Insideに対して+X電樋に正の電圧を印加し、 -X屯憾には負の電l王を印加する。

こうすることで、チューブスキャナーの+X電憾で‘裕われた部分は絡み、反対

lこ-X電極で積われた部分はflllびる。こうすることで‘チューブスキャナーはX方

向に曲がり、スキャナー上端はX方向に変位する。このとき、チューブスキャ

ナーの上端面が傾くために、 Z方向にも変{立を生じる。ただし、チューブス

キャナーの中心線上lこTipの先端がある場合、このZ方向の変位はJW、視できる

オーダーである(スキャナー上端からTip先端までの距離に依存するが、 一般

的には~1/ 1 00A程度) 。 しかし、 Tip先端がチューブ'スキャナーの中心線から

ずれるに従って、 XY方向の変位によって生じるZ方向の変位は急激に大きく

なってくる。本装置の場合、 Tipは試料表函に対して45。の角度をもっている。

このような仕織になっているのは、試料表面上で4本の探童|ーをl個所に集合で

きるようにするためと、 SEMの電子銃との位置的な干渉をなくすためである。

このため、 Tipの先端位置はスキャナーの中心線上からTipの長さの1/.[2と

Tipホノレダー及びTipホノレグーマウントの分 (40~50mm)程度ずれている。 この

ため、もし6極のチューブスキャナーを用いた場合、このずれによって町方向

での変位によって生じるZ方向の変位は、 XY方向の変位と間程度になってしま

つ。

そこで、この問題を解決すべく、本装置では10極のものを採用した。模式

図をFig.4-7 (b)に示す。図に示すように、 XY方向の駆動のための+X、-X、州、

-Yの電極がそれぞれlつずつ培えて、 +Xl、-Xl、 +Yl、 -Yl、+X2、-X2、+Y2、

-Y2の言十8つの電極になっている。すなわち、れと記されているチューブス

キャナーと、持2と記されているチューブスキャナーとを直列につないだ形に

なっている。これに、 FsZ及びInsideの2つの電極を足して10篠のチューブス

キャナーとなる。ここで、持1と胞はXY方向の変位に関して逆の動作をする。

例えばX方向の変{立を考えた場合、 Insideに対して+Xlに正の電圧を、 -Xlに負
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の電圧を印加した時、 +X2には負の電圧、 -X2には正の電圧を印Jmする。こう

することで、チューブスキャナーの上端面は傾かず、チューブスキャナーの

中心線上からTipの先端が離れていた場合でもXY方向の変位に対してZ方向に

変位を生じることはない。10極の場合は、簡単な見績もりをすると 、同じ大

きさ ・j王電特性の6悔のチューブPスキャナーに対してXYの変位が半分程度にな

る。実際、 SEMによりXY方向の動作を確認したところ、変位は約40覧程度に

なった。また、現住STMとして実際に使用してテストしているが、 XY方向に駆

動させても、予期した通り、 Z方向のずれはほとんどない。

チュープPスキャナーの下端はアノレミ合金(A5052)のケース内に固定されてい

る。このケースはチューブスキャナーを包み込んでおり 、スキャナー駆動の

ために印加する高電圧がSEMの電子線及びSTMのトンネ/レカレン卜への影響を

抑えるためのシー/レドの役割をしている。このケースはZ方向駆動のマイクロ

スライドに固定されており、 Z方向のマイクロスライドはXY方向駆動のマイク

ロスライドに悶定されている。そしてXY方向駆動のマイクロスライドはス

テージに固定されている。

次にSTMにおけるTipの試来十表面へのアプローチの機構について説明する。

まず、単眼鏡を用いた目視により、試料表而から100μm程度のところまでZ方

向のマイクロスライドを用いてTip先端を試料表面に近づける。その後、

STMの制御系により提供される自動アプローチの機能を用いてTipがトンネノレ

電流を検出するまで (Tip先端から試料表蔚までの距離は数10~数A程度)のア

プローチを行う。この機能を説明すると、まずチューブスキャナーの

lnside電優に正の電圧を印加することにより、スキャナーを伸ばして試料か

らTipの先端を遠ざけるような位置に固定する。その後、 Inside電極に負の電

圧を少しづっ印可し、スキャナーを縮めてTip先端を試料表面に近づけていく。

このときのZ方向のlステップあたりの移動量は、スキャナーの特性にもよる
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が、おおよそ1A程度である。このシーケンスにおいてトンネノレ電流を検出し

たとき、 Jnsidel遺憾の電圧は固定され、フィードパック機能がactiveになり、

以後のZ方向の駆動はフイ}ドバックの信号が用幅され印加されるrsz電憾で

の駆動により行う。このシーケンスは、チューブスキャナーがlnsid巴電械へ

の負の電圧の印加により完全に縮みきってしまうところで終了する。終了H年

点でトンネノレ電流が検出されなかったときは、戸J:びInside電俸に正の電圧を

印加してチューブ、スキャナーを伸ばした状態(すなわちTip先端が試料表面か

ら遠ざかった状態)にする。そして、 Z方向のマイクロスライド、を駆動して、

チュープ、スキャナー全体をZ方向に移動して、 Tip先端を試料表面に近づける。

このときのマイクロスライドの移動量は、 Inslde電極への電圧印加によって

Z方向にチューブスキャナーが移動する量(0.5μm程度)よりもノl、さくしてある

( 100~400nm程度) 。 マイクロスライドによりチューフ‘スキャナーを砂動後、

再び先述したシーケンスを行う。

次にステージ上のSTMユニットの配置について説明する。ステージの模式図

と写真をFig.4-8、Fig.4-9に記す。 4つのSTMユニットがステージ上に試料を

囲むようにして取りつけてある。ステージを設計する際には、 Tip先端をl箇

所に集合させたときに互いのユニットが干渉しないように留意した。また、

次の4-3-3で述べるTipと試料のトランスファーを行うときやステージを

Tilt回転させた時などに、電子銃や各STMユニットが干渉しないように設計し

た。ステージは、厚さ5剛及び6.5mmの2枚のアノレミ合金(A5052)板で構成され

ている。ステージ全体は、ゴ、ニオメーターによりXY方向(水平方向)に20町、

Z方向(垂直方向)にも20mm移動させることが可能である。また、 0
0
~90o の

Tilt回転も可能である。電子銃先端から試料表面までの距離(Working

Distance刈D)は、入射電子線が試料表面に対して垂直な時(Tilt角0
0
の時)は

15剛~33mm、水平に近い時(問EED、 SREMの時; Till角85~90。の時)は
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20~33mmである。 各STMユニットのチューブスキャナ及びマイクロスライドの

信号線はlつのSTMユニッ トにつき lつのコネクターにまとめられており、 それ

らのコネクターはステージの背面に固定されている。メインチャンパーに固

定された電流導入端子から配線されたケーブルは、このコネクターにより符

易に脱着できる。

4 -3 -3 : STMの探針と試料のトランスファ一機構

Ti p，&.ひ・試料のトランスファーの機構を説明するために、メイ ンチャンパー

内部の様子をFig.4-10に示す。持1のロツドの先端には、実際lこはTipのマウン

卜されたTipホノレダーをためておくためのParking(Fig.4-11)が取り付けてあ

る。このロツドを動かすことにより、 ParkingはTip交換用ロードロ ックチャ

ンパーとメインチャンパーとの聞を行き来することができる。このParkingに

は6つのTipホノレダーを置くことができる。また、通電によりTipを加熱する機

構やTip(こ高電圧を印加する機構も備わっている。これにより、 Tipを加熱に

より清浄化したり、高電圧印加によりTip先端から電子を電界放出することで

得られるFowler-NordheimplotからTipの先端の曲率半径を見積もったりする

ことができる。さらに、 Tipを高電圧印加 (~4kV) 時に加熱することでTipの先

端の曲率をさらに小さくできることも報告されており[文献4ーし 4-2J、

この現象を実際に利用することも試みる予定である。 Parkingに載せられてメ

インチャンバー内に導入されたTipは、胞のロッドに移し変えられる。持2の

ロツドの先端には鍵穴のような細工が施してあり、これにTipホノレグーが固定

される (Fig.4-12)。その後、取のロツド・を動かすことで、Tipホノレダーを任意の

STMユニッ トのTipホルダーマウン 卜へとトランスファーする。 Tipホノレグ、ーを

Tipホノレダーマウントに導入する際には、ステージをTilt角的。(垂直面内)に

立てる。
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渉;に試料のトランスファーについて説明する。試料はUlvac-Phi社製の試料

ホノレダ-(こマウン卜されており、試料ホノレダーごとトランスファーする。

Fig.4-10で出と記されたロッドの先端に試料ホルダーを置くためのユニット

が取り付けてある。試料ホルダーをトランスファーするための市販のユニッ

トもあったが、サイズが大きく、ステージ上のSTMユニットに干渉するため、

新たにユニットをコンパクトに設計 ・製作した。試料のトランスファーの時

のステージは、 Till角00 (水平面内)に置く。ロッド持3の先端に固定された試

料ホルダーは、そのまま試料交換期のロードロックチャンパーへと移動され

る。

4-4 測定系

4 -4 -1 : PhotoMOSリレーを用いたSTM/4端子法用特殊プリアンプの

設計・製作

本装置は、 STMとしての機能だけでなく、 4端子法による電気伝導測定の機

能も備えなくてはならない。また、 4本の探針を動作中に、振動による外乱を

与えないようにするために、装置本体に物理的に接触することなく電気信号

ラインの切り替えを行う必要が出てくる。しかし、このような仕様のプリア

ンプ(l-vコンパーター)は市販されていない。そこで、本装置の開発にあたり、

4探針STM用のプリアンプを設計した。 スイッチングデバイスとしては、 3~で

述べた、刷XIM社のMAX326，327をスイッチ素子として選定したのまた、 l-Vコ

ンパータ部に関してはOPA-lll(Burr Brown)相当品を用いる。 トンネノレ電流ラ

インは基板上にガード処理を施した上に、さらにテアロンでできた絶縁中継

端子(通称クローバ端子)を用いる。回路図をFig.4-13に示す。この回路図は、

STM.!ユニット分のものであり、実際にはこれと等価なものが4つ必要となる。
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これら4つのプリアンプと、 3]雲で述べた4端子法用のプリアンプを組み合わせ

ることにより、本特殊プリアンプは権成される。

4-4-2:チューフピエゾドライパーの設計・製作

チューブピエゾドライパーは、 PCに後続されたボード上のDAコンバータか

ら出力されたアナログ信号を噌慨して、 STMのチューブスキャナを駆動するた

めのものである。DAコンパータから出力されるアナログ信号のフノレスケーノレ

は :!::J.4V~ 10Vであり、その信号を土 140V程度に増幅して出力する。 :!:: 140Vへ

のアナログ信号刑幅には、高圧オペアンプ3583、および3584(共に

sur.r-Browllt-J:製)を用いた。高圧オペアンプの:!::150V電源、に用いたパワートラ

ンジスターをはじめ、電源に用いた電子部品には熱を出すものが多い。この

熱の影響を極力小さくするためにアレー低抗をなるべく用いるようにした。

アレー低抗はlつのパッケージに複数の抵抗が入ったものである。 1つ1つの抵

抗の抵抗値はI昆度によって変動するが、全ての抵抗の抵抗値は同じ混度変化

をする(トラッキング)0OPアンプを用いた増幅回路等で抵抗比が重要となる

ときには、アレー抵抗を利用することは非常に有効な手段となる。また、高

圧オペアンプ以外のオペアンプにはOP-27EもしくはOP-227を用いた。

OP-227は2つのOP-27Eがlつのパッケージになったようなもので、チューブス

キャナーの伐と-xのように対称性を必要とする信号の前段部分で用いた。

OP-227の特性は、 OP-27Eに比べるとやや劣るものの、アレー紙抗と同様に2つ

のOPアンプは瓶度に対してトラッキングするので、対称性に関しては熱の影

響を受けにくくなる。このような配慮のもと、:!::150V出力に対して 1 ~2mV円の

ノイズレベ/レであり、温度変化に対しても特性の変化が少ないチューブピエ

ゾドライパーを作成することができた。
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4-5 まとめと展望

現時点での開発状況をまとめると、

1 . .真空符器(トランスファ一機構を含む)・排気系の設計 ・製作の完(

2 : 1 0傾チューブPスキャナーを用いた4傑l1lSTM本体の設 ~I ・ 製作の完了

(所期性能評価中)

3:チューブピエゾドライパーの設計 ・製作の完了

4・STM/4端子法用特殊プレアンプの設計の完了(製作中)

となる。今後の開発予定は、

5:電子銃を取り付け、 SEM-SREM-RHE印と複合化すること、及びr1i'期性能の

評価

6 : STM/4端子法用特殊プレアンプの機能を完全に活用できる、統合された

制御ソフトウェアーの設計 ・開発

である。 5までを完了すれば、実質的な測定が可能となり、 6は、本装置での

研究を行いながら、随時、開発及び改良を重ねていく予定である。

今後、本装置を用いての研究の対象としては、以下のことが挙げられる。

.4端子i法におけるプロープ間隔をミリメートノレオーダーからナノメートノレ

オーダーまで自由に変化させ、プロープ間隔と表面電気伝導度の感度と

の相関を調べる。

・ナノメートノレオーダーでプロープを位置決めできることを利用して、

単一 ドメイン内やドメイン境界での局所表面電気伝達事皮革F測定する。

→Si (111) -..[21 X .[21-(Ag， Aω表面趨構造の単一ドメイン内での表面

電気伝導度やSi(111)-.[3 X .[3-Ag表面超構造ドメインとSi(Jll)

-.[21 X .[21-(Ag， Au)表面超構造ドメインとのドメイン境界を跨いだ

表面電気伝導度を測定する。

→単原子層ステップの表面電気伝導度に対する影響
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-プロープを1王立に配置することで、 表面低気伝導度の面内異方性につい

て調べる。

l次J王性の強い原千百己列をもっ5i(I11)一5X2-Au表面超構造ドメインや、

5i(lll) AX]-In表面超構造ドメインなど

また、 4探針をプロープとしてだけではなく、ナノメート/レオーダーで3局所的

に電場を印可もしくは通電できることを利用して、表面超構造ドメインの形

成を制術lするようなマニピュレーターとしての役割を果たすことも考えられ

る。これにより、工学的にも、新しい表煽微細加工技術の進展に貢献できる

と期待される。
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第5章 :結論

SEM -SREM -RHEEDおよびSTMによるSi(111) -.rZI X .{Zl-(Ag， Au) 
表面の観察

・Si(lll)-J'JXJ'j-Ag表而における室混から，150で玄でのAu吸器に関する

栂図を作成した。

. AUfmgl~位打にI~~ し、 AE原子と Au )J;( {-がj-n換する こ止を弘い11{したn

このことを考慮したJ21XJ21表面組構造のモデルを提案する必要がある。

.室温ではAu原子はドナーとして働くことが従来の研究から分かつているが、

本研究から、少なくとも250"C以トーにおいてはAuはアクセプヂーどして働くn

.室温のJ21XJ21表商超構造と200
0
C以上のJ21X J21表而超構造では

周j則q引|げf判性i七:は問じでヰ恥3椛E'

の働きが異なることもこれを示唆している@

マイクロ4端子法による表面電気伝導測定

・プロープ間隔がミリメート/レオーダーである従来のマクロな測定系に比べ、

プロープ間隔が7 イクロメートノレオーダーであるマイタロ4焔子法l士、

表而状熊チャネノレに IJI *する表而'il~気伝滋Hfに Ioli" 、感肢をもっω

・従来のマクロな測定系では計り斜なかった表I(II欠陥(ステップパンチ)の友l耐

震気伝導度への影響について私iIJ1lAFすることができた。

ナノ4端子プロープ法のための独立駆動型4探針STMの開発

・ミリメー トノレオーダーからナノメートルオーダーまで4端子法のプロープを

自由に配置できる独立駆動型ナノ4探針STMの開発をおこなった。

・電子銃との干渉などにより制限される試料付近の空間にTipを配置できるよう、

10極板タイプのチュープスキャナーを考策して用いた。
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. STM/4端子1去の機能切替えの制御が可能な特殊プレアンプ、およびプロープの

微動機俄であるチューブスキャナーを駆動するためのドライバーの設計 ・開

発会行った。
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Fig. 1-5(b) :J. NogamiらによるSi (111) -，r21 x ，r2ト
(Ag， Au)表面超構造モデル[文献 1- 8] 
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Fig:2-4(a):Si(111 )-.，["3 x .，["3-Ag、室温

Fig:2-4(b):Si( 111)-.，[" 21 x.，[" 21ー(Ag，Au)、
Au:O.14ML、室温



Fig:2-4(c):Si(111 )-..i3 x ..i3ー(Ag，Au)、
Au:O.33ML、室温

Fig:2-4(d):Si(111)一(Ag，Au)、diffuse
Au:1ML、室温
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Fig:2-7(a):Si(111 )-~21 x ~21 一(Ag 、 Au) 、
Au:O.24ML、2500C、SEM像

ムユJ.

Fig:2ー7(b):Si(111)-~21 x ~21 一(Ag、 Au) 、
Au:O.24ML、250

0
C、SREM像

1ドメインのみ

Fig:2-7(c): Si(11 1)-~21 x ~21 ー(Ag、 Au) 、
Au:O.24ML， 250

0
C、SREM像

2ドメイン



ステップパンチ上側 ステップパンチ下側
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Si(111 )-";-3 x ";-3-Ag、

室温

Fig:2-9(a): 

Au:O.02ML、室温
Fig:2-9(b) 

Au:O.02ML、室温

Fig:2-10(a): 

Au:O.07ML、室温
Fig:2-10(b) 

Au:O.07ML，室温



ステップパンチ上側 ステップパンチ下側

Fig:2-11 (a): Fig:2-11 (b): 
Au:O.14ML、室温 Au:O.14ML、室温

Fig:2-12(a): 

Au:O.61 ML，室温
Fig:2-12(b): 

Au:O.61 ML、室温
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Fig.2-14(a)-(f):430度(200mA)におけるアイランドの融解と
エレクトロマイグレーションを示すSEM像
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F i g. 2-16 (a)室温でのSTM像

.r.21 x .r21-
(Ag， Au) 

試料バイアスー1.60V，トンネル電流O.24nA、60nmx 60nm、
2min/frame 

F i g. 2-16 (b) :室温でのSTM像
試料バイアスー1.60V，トンネル電流O.24nA、60nmx 60nm 
4min/frame 



F i g. 2-16 (c) :室温でのSTM像
試料バイアスー1.60V.トンネル電流0.24nA、60nmX 60nm 
4min/frame 

F i g. 2-16 (d)室温でのSTM像
試料バイアスー1.60V.トンネル電流0.24nA、60nmX 60問、
4min/frame 



Fig.2-17 

室温でAu:0.33ML蒸着後、 4000C付近で数10秒間のアニール
後に室温に急冷した時のSTM像

試料バイアスーO.8V、 トンネル電流O.28nA、30nmx 13. 2nm 
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向には8μmおきにステップが存在し、[110]
パンチで、挟まれた幅12μmのテラス内にステツ
¥もしくは極めて稀に存在する。

(b)白い曲線はステップにトラップされたAgによる.r3x.r3表面超
構造ドメイン。その曲線の聞はステップフリーなテラスであり、
領域内には正三角形のパッチを組み合わせたような多数の.r3x 
.r3表面超構造ドメインが存在する。

Fig.3-6:AgをO.18ML蒸着したときの表面

(500
0
C程度でAgをO.5ML蒸着後、室温にて観察)
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Fig.3-11:2次元無限シート上でのプロープの配置
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Fig. 3-13(a): Inner probesが同一テラス上にあるときに
コンタクトした時のSEM像
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F i g. 3-13 (b) : I nner probesが同一テラス上にあるときの
表面電気抵抗測定結果

0.04 
_j_ 

-0.04 



F i g. 3-14 (a) : I nner probesの聞にステップパンチがあるときに
コンタク卜した時のSEM像

On Si(111)-7x7 clean surface 
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Fig. 3-14(b): Inner probesの間lこステップパンチがあるときの
表面電気抵抗測定結果
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F i g. 3-15: S i (111) -7 x 7清浄表面上で測定した
表面電気抵抗のラインプロファイル
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Fig.3-17:通電加熱前後におけるSi単結晶にドープされた
不純物の表面近傍での分布の変化
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F i g. 3-20 (a)・Innerprobesが同一テラス上にあるときに
コンタクトした時のSEM像
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Fig. 3-20(b): Inner probesが同一テラス上にあるときの
表面電気抵抗測定結果
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F i g. 3-21 (a) : I nner probesの聞にステップパンチがあるときに
コンタクトした時のSEM像

On S i (111) -..r3 x ..r3-Ag surface 
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F i g. 3-21 (b) : I nner probesの間にステップパンチがあるときの

表面電気抵抗測定結果
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Fig.4-3:ゴニオメーターの前面図
ゴニオメーター全体(緑の四角)が手前に
引き出せる

ヲーポ分子ポンプ

Fig.4-4:排気系模式図
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Fig.4-5:STMユニットの模式図

Fig.4-6:STMユニットの写真
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Fig.4-7:チューブスキャナ模式図
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Fig.4-8:ステージ上の模式図

Fig.4-9:ステージ上の写真



電子銃

d# 2 

Fig4-10:メインチャンバーの内部構造
(ステージ周辺)

ヨ..，.

‘・ Mダー|
和;i

Fig.4-11・Tipホルダ-Parking



Fig.4-12:トランスファーロッドへのTipホルダーの受け渡し
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