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研究成果の概要（和文）：

分子線エピタキシー成長中の RHEED（反射電子回折）強度振動の起源を、波動関数を用いて解
明した。その結果、Si(001)面上のホモエピタキシー成長では、基盤層と成長層とから反射して
くる電子波の位相差が、GaAs(0001) 面上のホモエピタキシー成長では、入射電子に対してステ
ップが平行な場合はステップ密度，垂直な場合は成長層の原子密度が、起源であることを解明
した。この結果は今後、ナノ構造物質・デバイス等の作成制御への応用が期待される。

研究成果の概要（英文）：
The origin of RHEED (Reflection High Energy Electron Diffraction) intensity oscillation
is studied. In case of homo-epitaxial growth on Si(001), the origin is the phase difference
between the wave reflected from the substrate and that from a growing layer. In case of
homo-epitaxial growth on GaAs(001), the origin is not unique and depends on the
orientation of the step edges of the growing layer relative to the incident beam. When
the step edges are perpendicular to the incident beam azimuth, the atomic density is the
primary origin. When the step edges are parallel to the incident beam azimuth, the step
density is the primary origin. The results should be quite useful as they are expected
to be applied to monitoring and controlling epitaxial growth of nano-materials.
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１．研究開始当初の背景
分子線エピタキシー（以下、MBE と呼ぶ）

成長中の RHEED 強度振動は、量子物質などを
成長させるときの原子層数のモニターとし
て注目され、ナノテクノロジーの基礎と位置

づけられ、盛んに研究がおこなわれてきたが、
その起源については４つ以上の提案があり
決着がついていなかった。従って実験すると
きには、観測される RHEED 強度振動を研究者
ごとに異なる解釈を行い、MBE による結晶成
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長を制御しながら行うときの大きな障害と
なってきた。

これに対して、本計画の研究者は、RHEED
波動関数の計算手法を開発し、これを利用し
て、電子線が結晶内外のどの位置を明るく照
らしながら反射して来るかを、解析すること
を可能にした。これはまず二次電子放出機構
の解明に利用されたが、RHEED 強度振動の解
釈にも利用できると考え、本研究を提案する
こととなった。

２．研究の目的
RHEED 波動関数を用いて、これまで解明され
なかった分子線エピタキシー成長中の RHEED
強度振動の起源を明らかにすることを本研
究の目的とした。さらに動的モンテカルロ・
シミュレーションによって成長過程をシミ
ュレーションし、得られる成長中の表面形態
と原子の動きを再現し、成長中の表面からの
RHEED 強度変化を成長点の位置に敏感な条件
で求め、原子レベルから成長機構を解明する
方法を探索することもあわせて研究目的と
した。

３．研究の方法
成長中の結晶表面の形態学については、本研
究者がこれまでに開発してきた結晶成長の
モンテ・カルロ法を用いて行いた。この方法
は成長中の結晶表面形態を再現するのに簡
便な方法であり、これまで シリコン、ゲル
マニウム、ガリウムヒ素などの表面について、
実験結果を再現することができている方法
である。

RHEED 波動関数の計算法は本研究者らが開
発した方法で、結晶およびその表面上のどこ
に電子が局在するか、どこを電子が強く照ら
し、どこは弱いかなどを明らかにする方法で
ある。

本研究では、まずスーパーセルと呼ばれる
長周期の結晶表面に、モンテ・カルロ法など
で得られる、成長中の典型的な表面形態を想
定し、その表面からの RHEED 強度を計算し、
実験結果と最も合うような成長過程の表面
形態を求める。次に、その表面形態について、
RHEED 強度振動を観測するのに最も適した条
件を見出す。最後に、この最適条件において、
RHEED 波動関数を計算し、この条件における
RHEED 強度振動の起源を明らかにする方法を
採用した。

４．研究成果
(1)Si(001)面上のホモエピタキシー成長

基盤層と第１成長層とからの反射電子の
位相の差が、RHEED 強度振動の起源である

ことを明らかにした。入射エネルギー
30keVで Si(001)面に入射させたときの鏡
面反射強度曲線（ロッキングカーブ）を
図１に示す。縦軸は鏡面反射強度、横軸
は視射角である。

図１．原子列の増加に伴うロッキンギングカ

ーブの変化

赤色の実線（０）は平坦な表面からの強
度、緑の点線（１）は原子列が電子の入
射方位に沿って一列できた表面からの強
度で、以下（２）、（３）、の順に原子列が
括弧内の数だけ形成された表面からの反
射強度である。1˚付近の反射強度に注目
すると、原子列が１、２と増えていくと
強度は減少し、４列（青の２点鎖線）あ
たりで最小となる。さらに６、７と原子
列数が増加すると、反射強度は上昇し、
原子列が８（黒の点線）になり平坦にな
ると、原子列が０で平坦な場合に比べて、
逆に強度は大きくなる。同じ平坦面でも
０と８とで反射強度が異なるのは、表面
付近での原子配列が異なっているためで
ある。図１から鏡面反射強度が、原子列
の変化とともに、系統的に変化している
ことがわかり、これが層状成長する表面
で見られる RHEED 強度振動に対応するも
のと考えられる。

図１の RHEED 強度振動の起源を、RHEED
波動関数を用いて解析した。入射エネル
ギー30keV、視射角 0.98˚のときのSi(001)
表面付近での電子の振る舞いを示す量と
して RHEED 波動関数の絶対値の二乗の強
度分布を、図２に示した。



図２．原子列数の変化に伴う、RHEED 強度分布

の変化。左上から下へ、さらに右上から下へ

と、第１成長層の原子列数 Naが増加している。

明るい（黄色）のコントラストは電子
の強度が強いことを示している。また
左上と右下の図は Na=0 と 8 に対応する
平坦面からの強度分布で、図中の六角
形状の緑色の線は原子結合を表してい
て、線の端が Siの原子位置に対応して
いる。図２(a)と(b)の電子強度を比べ
ると、(b)では右端に一層高い原子列が
形成されていて、この部分の上側の電
子強度の明るい部分は左側の他の部分
に比べ、高さがずれていることがわか
る。この位相のずれは 2π/3 である。
位相のずれは、(e)の Na=4 の場合、より
はっきり見ることができる。位相のず
れは Na の値によらず、ずれた波の割合
が Na とともに変化する。この位相のず
れた波の割合の変化によって、成長開
始とともに RHEED 強度が減少し、また
Na=4 以上で逆に増加していく原因であ
ることがわかる。すなわち、層状成長
をする Si(001)面上での成長では、１
層または２層を周期とする振動が、電
子線の入射角が１°付近で得られ、そ
の振動の原因は一層違う表面からの電
子の散乱に位相差が存在することであ
る。逆にいえば、滑らかな RHEED 強度
振動は１層または２層の成長に対応す
ることが明らかになった。

この位相差が RHEED 強度振動の起源
であるという説は、１回散乱理論でに
基づき提唱され、いわゆるオフ・ブラ
ッグ条件といわれるものがある。本研
究の位相差は多重散乱理論の結果であ
り、ブラッグ条件でみられるもので、
本質的に異なるものである。

(2) GaAs(0001) 面上のホモエピタキシー成
長
この場合は入射電子と表面のステップと
の相対位置により、RHEED 強度振動の起源
が異なることを明らかにした。

図３に電子のエネルギーが 15keV で、
入射電子とステップが垂直な場合の、原
子列変化に対する鏡面反射強度変化を示
す。(a)は平坦な表面で、左側の図で(b)
から(e)は、16 倍周期の中に１つの島があ
り、ステップ密度一定のときに、原子列
が 2、4、8、10、12 と増加していった場
合の強度変化を示している。反射強度は
原子の密度変化とともに系統的に変化し、
RHEED 強度振動と対応する。

図３．GaAs(001)からの RHEED ロッキングカー

ブ。入射電子と表面ステップが垂直な場合。

左側：原子密度依存性。右側：ステップ密度

依存性。

一方、右側は原子の密度を 0.5 とし、島
の数を変えて、ステップ密度を(f) 0.125、
(g) 0.25、(h) 0.375、(i) 0.5 としたと
きの反射強度を示している。1˚付近の強
度はあまり大きくは変化していないが、
ステップ密度とともにわずかながら増加
している。

つぎに図４に入射電子とステップが平
行な場合の、原子列変化に対する鏡面反
射強度変化を示す。左側はステップ密度
を 0.125（一定）として原子の密度を(b)
0.25、(c) 0.5、(d) 0.75 にしたときの反
射強度のロッキングカーブである。原子
の密度変化に伴う反射強度変化は小さく、
とくに 1˚付近ではごくわずかであること
がわかる。右側は、原子の密度を 0.5 に
固定して、ステップ密度を(e) 0.125、(f)
0.25、(g) 0.375、(h) 0.5 としたときの
反射強度のロッキングカーブの変化を示
す。図３とは異なり、原子の密度に対し
ては変化が小さく、ステップ密度に対し



て変化が大きいことがわかる。図３およ
び４から、RHEED 強度振動の起源は。１つ
ではなく、電子の入射方位とステップの
相対的な位置によって異なり、２つある
ことがわかる。

図４．GaAs(001)からの RHEED ロッキングカー

ブ。入射電子と表面ステップが平行な場合。

左側：原子密度依存性。右側：ステップ密度

依存性。

この方位依存性の原因を明らかにするた
め、RHEED 波動関数による解析結果を示す。
図５は入射電子とステップが垂直な場合
の電子密度分布である。

図５．電子強度分布のステップ密度依存性。

ステップ密度：(a) 0.125、(b) 0.25、(c) 0.5。

ステップ密度の増加とともに赤い色の帯
状の部分がまとまって来ていることがわ
かる。すなわちステップなどで反射され
た電子波の位相が徐々に揃ってきている
ことを示している。これは図３右側で見

られた、ステップ密度の増加とともに、
わずかながら反射強度が増加する理由に
なっている。
図６．入射電子とステップが垂直な場合の

RHEED 強度分布。ステップ端から電子が反射さ

れていることが示されている。

一方、入射電子とステップが垂直な場
合に RHEED 波動関数から求めた電子強度
分布は、図６のようになる。左側(a)は原
子の密度が 0.156 の場合、右側(b)は
0.406 の場合である。強度分布をみると黄
色く表示された強度の強い部分はステッ
プの端から斜め上側に現れており、ステ
ップからの反射が大きいことを示してい
る。このステップからの反射のために、
鏡面反射強度が減少することが RHEED 強
度変化の原因である。ステップの数の増
加とともに、強度は減少するが、１つの
島の中に含まれる原子の数（原子の密度）
にはあまり依存しない理由が、理解でき
る。

以上で得られたことは、これまで議論
があり決着がつかなかった、強度振動の
起源がステップ密度であるか、原子密度
であるかという議論に決着をつけるもの
である。

上で示したように、RHEED 強度振動の起源を、
RHEED 波動関数を利用して解明するという本
研究の目的は、条件は限られているが、
Si(001)と GaAs(001)面上のホモエピタキシ
ー成長については、十分に達成された。
GaAs(001)面上での結果は、かなり予想外の
ものであったが、RHEED の幾何学的特徴を考
えれば、十分納得のいくものである。この種
の解析は、系や入射電子の条件を変えると変
わってくることも考えられる。ナノ物質の作
製が次世代の新物質やデバイスに欠かせな
いことを考えると、さらに発展的な研究を行
うことは有益なことと考えられる。
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