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研究成果の概要（和文）：　高い空間分解能を有する低速電子顕微鏡を用いてシリコン(111)表面上の鉄シリサイドナ
ノアイランド島成長初期過程を研究した．島の成長過程をリアルタイムで観察し，成長の主要段階において，異なる構
造を持つ島について，低速電子回折強度の入射電子エネルギー依存性を測定し，表面構造解析をおこなった．
　市販の装置には制限があるものの，実用的な空間分解能は，制限視野法で1 μm，顕微鏡像からの強度抽出の場合で 
50 nm程度であった，0から100 eVの入射電子エネルギー範囲で，0次に加えて1/2次の回折点を利用し，通常のLEEDでは
不可能な微小領域の構造解析が可能であった．

研究成果の概要（英文）：In this research, the initial growth process of the iron silicide nano islands on 
Si(111) was studied by the low-energy electron microscopy (LEEM) with high spatial resolution.
From the LEEM images at several growth phases of several growth methods, the incident electron energy depe
ndences of the low-energy electron diffraction (LEED) intensity were directly extracted and the dynamical 
analyses of LEED were performed.
The practical spatial resolution of the structure determination was about 50 nm.  The LEED intensity of a 
half order spot in addition to the (0,0) spot with the incident electron energy range from 0 eV to 100 eV 
was obtained, which enables precise determination of the surface structure of small area (about several hu
ndred square nm).
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１．研究開始当初の背景 
鉄シリサイドはシリコン上にエピタキシ

ャルに成長し，特にβ相は 0.8 eV のバンドギ
ャップを持ち赤外発光すると報告されてお
り，広く普及したシリコン技術を基盤とした
発光デバイスになると期待されている．しか
し，様々な安定・準安定相が存在するため，
理想的な膜成長法が確立されていない．成長
方法の中で比較的発光の可能性が高いとさ
れているのは反応堆積(RDE)法であり，走査
トンネル顕微鏡(STM)を用いて RDE 法によ
り成長させた薄膜と発光可能性の低い固相
エピタキシー(SPE)法により成長させた薄膜
とを比較すると，島の形状に大きな違いが見
られた．RDE 法で成長した薄膜では，SPE
法による薄膜では観測されない三角形状の
複数の島の存在が確認されるが，これらの構
造やその成長様式についてはよく分かって
いなかった．三角形状の島のサイズには限界
があるため，通常の低速電子回折法(LEED)
を用いる場合、入射電子の照射面積内に複数
の異なる構造を持つ島が存在するため，動力
学的構造解析が不可能であった． 
 
２．研究の目的 
 本研究では，空間分解能の高い低速電子顕
微鏡(LEEM)を用いて，鉄シリサイドの薄膜
形成初期過程を観察する．さらに，成長の主
要な段階において LEEM 像のエネルギー依
存性を測定する．像の明るさは LEED の回折
点強度に相当するため，LEEM 像の入射電子
エネルギー依存性から直接 LEED の動力学
的な解析に必要な I-V 曲線を抽出する．これ
を用いて構造解析を行い，鉄シリサイドのナ
ノスケールの島の構造の解明を可能にする
ことが本研究の目的である． 
また，同じ装置を光電子顕微鏡(PEEM)と

して利用することにより，電子状態の情報も
得られるため，これらを総合的に利用するこ
とで鉄シリサイド薄膜の発光機構の解明を
目指す． 
 
３．研究の方法 
 研究には，NTT 基礎科学研究所の LEEM およ
び Spring-8 の BL13 に備え付けられた電子分
光器付き LEEM(SPELEEM)装置を利用した．
LEEM で観察するのは主に電子の鏡面反射強
度（(0,0)回折点強度）であるため，構造の
違いは反映しているが，実際の島の凹凸は必
ずしも反映していない．そこで，STM や原子
間力顕微鏡(AFM)も同時に利用し，それらを
比較することで，島の凹凸の変化と回折点強
度から得られる構造変化との対応を得た． 
 基板には Si(111)の 7x7 構造を用い，その
上に RDE法と SPE法の 2種類の方法で鉄を蒸
着し鉄シリサイド薄膜を作成した．RDE 法で
は，基板温度を 800℃に保持しながら鉄を蒸
着することで，反応と膜形成を同時に行う．
それに対し，SPE 法では室温での膜形成を行
った後に 800℃に加熱することで鉄とシリコ

ンの反応を起こさせる．この手法により得ら
れる薄膜構造の違いを LEEM で観察し，薄膜
形成のいくつかの段階でいくつかの大きさ
の視野において LEEM 像の入射電子エネルギ
ー依存性を測定した．さらに，(0,0)回折点
の像（明視野像）だけではなく，1/2 次回折
点の像（暗視野像）も測定し，その明るさの
入射電子エネルギー依存性から，1/2 次回折
点のI-V曲線を得ることができた．また，LEEM
では視野を制限することにより，LEED パター
ンを測定することもできるため，像から直接
得る方法よりも空間分解能は低いが，より多
くの回折点強度を短時間で測定することが
できるため，この制限視野 LEED 測定法での
構造解析の可能性についても調べた． 
 
４．研究成果 
 図１(a)-(f)に示したのは，基板温度 600℃
においてRDE法で成長させた鉄シリサイド薄
膜の発展の様子を LEEM により観察した結果
（視野 6 μm）である．鉄の蒸着を開始後直
ちにテラス上に明るい三角形状の島が生じ
る．それと共にステップは暗く見えるように
なる．このような明るさの違いは反射電子の
(0,0)回折点の強度の違いを反映しており，2
つの異なる構造を持つドメインが成長して
いることを示唆している．図中の白線は基板
のステップの位置を示しており，時間発展と
共にステップ端から上側に向かってテラス
部分の構造が変化することが分かった．また，
図 1(d)-(f)には最初に現れた明るい島以外
に薄暗い島が存在することが示されており，
三角形状の島が2種類存在していることが示
唆されている．図 1(f)では蒸着前の基板は完
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全に覆われて，新たな 3つのドメインが表面
に存在している．図 2(a)は LEEM の回折モー
ドで撮影した LEED パターンである．図に示
された(0,0)および(1/2,0)回折点を結像し
たのがそれぞれ図 2(b)の明視野像および図
2(c)の暗視野像である．図 2(d)には図 2(b)
の明視野像を示し，図 2(c)の暗視野像を赤色
で重ねてある．これから，暗視野像で示され
ているのは薄暗い島のみで，それが 2x2 構造
で，明るい島は 2x2 構造ではないことが分か
る．これらの島について，LEEM 像をできるだ
け高い分解能で測定し，そこから入射電子エ
ネルギー依存性を抽出することにより LEED
の I-V 曲線の測定を行った．図３に拡大した

LEEM の明視野像(視野 2μm，入射電子エネル
ギー5.3eV)とその中の明るい島Aおよび薄暗
い島Bについて, 入射電子エネルギーを変え
て測定した多数の LEEM 像から抽出した 
(0,0) LEED 回折点の I-V 曲線を示す．このよ
うに明確に異なる I-V 曲線が得られた．同様
のI-V曲線を暗視野像についても測定するこ
とで，複数の回折点について LEED の動力学
的解析が可能である．I-V 曲線の抽出は約
10nmｘ10nm の領域の強度を積分することで
得られた．LEEM 像は電子源や試料の振動，温
度の不均一性等の原因により若干ふらつく
ため，実質的な空間分解能は約50nmである． 
また，入射電子のエネルギーは0eVから100eV
の範囲で測定したが，20eV を超えると電子の
反射率が低くなってしまうため高精度の測
定には撮影時間を長くする必要がある． 
LEEM を利用した LEED の I-V 曲線測定方法

として，視野を制限して回折パターンを得る
制限視野 LEED を用いる方法がある．市販の
装置で可能な最小の視野は 1μm である．図
４に 1μmに視野を制限した時の LEEM 像，そ
の領域全体から得られた LEED パターン
（4.5eV），さらにその LEED パターンの入射

電子エネルギー依存性から得られたI-V曲線
を示す．制限視野モードで得られる LEED の
分解能は 1μm であるため，鉄シリサイドの
島のように100nm程度の大きさの島では複数
の領域からの寄与を含む．回折モードでは一
度に複数の回折点のI-V曲線を測定可能であ
り，広い領域から電子が反射するため，高エ
ネルギーにおいても充分な回折点強度が得
られる．従って，同じ構造を持つ１つの領域
の大きさが 1μm 程度あるような場合におい
ては制限視野を利用した方法の方が動力学
的解析には有利である．制限視野用アパーチ
ャーを小型化することにより，強度を犠牲に
して空間分解能を高めることは500nm程度ま
では十分可能と思われるが，今後の課題であ
る． 

 図５は RDE法で成長させた鉄シリサイド薄
膜について Spring-8 の放射光を入射光とし
て鉄の吸収端付近(710eV)で測定した光電子
顕微鏡(PEEM)像と，その入射光エネルギー依
存性から抽出した X 線吸収スペクトル(XAS)
である．スペクトルを得る際の空間分解能は
最高で 100nm 程度である．鉄シリサイドの島
上で測定したスペクトル（青色）には鉄の吸
収端のピークがはっきりと確認されるのに
対し，島以外のテラス上で測定したスペクト
ル（赤色）にはほとんど確認されないため，
鉄は島の部分に集中しており，テラスはほと
んどシリコンであることが分かる．また，L3
ピークが2つに分裂していることから島を構
成する鉄シリサイド中の鉄の吸着位置が少

図２ 

図３ 

図４ 

図５ 



なくとも２つあるということができる．PEEM
においては LEEM で見られるような明るさの
異なる島は観察されなかった．このような
XAS から得られる島の組成や内部の鉄の吸着
位置の数に関する情報を LEED の動力学的解
析に反映させることで，より正確な構造解析
が可能となる． 
 本研究においては，LEEM および PEEM を利
用して鉄シリサイドのナノスケールの島に
ついて高い空間分解能で LEED の動力学的解
析に必要なI-V曲線と構造解析の補助的なデ
ータであるXASスペクトルを測定することが
できた．LEEM の明視野像と暗視野像を比較す
ることで超構造を有する領域を明確に特定
し，単一領域からの I-V 曲線を得ることがで
きたことは今後のナノテクノロジーの発展
に伴い単一領域の極小化の中で正確な構造
解析を行える本手法は極めて有用であると
考えている．また，市販の装置の限界が明ら
かとなったため，微小領域の正確な構造解析
のためには，装置の一層の高性能化に加えて
構造解析に特化した装置の開発が必要であ
ると考えられる． 
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