
V躍.-4 表面物性グループ

講師東山和幸

助教久保敦

大学院生 1名

{リゲ、ルマニウム表面におけるシリコンの成長過程に関する実験的研究(東山)

Si(OO 1)表面に Ge(三1ML)を吸着させると層状成長する。他方、過去の研究から、 SiはGe(OO1) 

表面上で島状成長することが示唆されている o GejSi界面の性質を埋解する上で、 SijGe(OO1) 

初期成長過程の直接観察は重要で、ある o ここでは、以前行aった STM観察の結果がまとまったの

で報告する。 j翠1にGe(001)清浄表面の LEED図形と STM録を示す。 STM像から、 Ge-Geダ

イマーの大部分は対称であるが、欠陥付近では非対称で c(4x2)局所構造を形成していることが

わかる。これは LEED図形にかすかなストリークが現れることと符合する o
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思左)Ge(OOl)清浄表面の LEED菌形(加速電圧 83eV)。右)STM像(走査領域 20nmx20nm、試料ノt、イアス電

圧-1.5V、 トンネル電流 2.2nA)。
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図2左は Siを室温の Ge(OO1)表面に蒸着したときの被覆率変化である。 Siの個数はし〉くつかの

STM 像を解析して求めた。 l分当たりの吸着震はおよそ 0.35MLと見穣られる o 30秒の場合と

比べて l分では Si第 1層より第 2層の増加率が大きい。これは Siが島状成長する傾向を明確に

示している O 図2右に Si3層からなる島状クラスターの STM像を示す。真空に露出している部

分はダイマー構造であることがわかる。しかし島の形状に規則性は認められず¥結晶性も悪い。

図3にGe(OOl)表面を 3800Cに保持した状態で Siを成長させた場合の STM像を示す。高さ 1""-'

2原子層、四角形状の島が存在する O 図3右の原子像から、島の最上層は大部分非対称ダイマー

で、高い c(4x2)}認期性を持つことがわかる。

GejSi(OOl)と比較すると、 1)雨者とも非対称ダイマーが主要な構成要素、 2)ダイマー欠損は

GejSi(OO 1)ではダイマー列に垂直、 SijGe(OO1)ではダイマー列に平行、 3)GejSi(OO 1)は層状成

長、 SijGe(OOl)は島状成長であることがわかる。 1)のダイマーのパックリングは、 SiとGeの

格子不整合 (4.2%)に起因する歪みエネルギーの緩和の結果生じたものと考えられる。 3)は

SiとGeの表面エネルギーの違い (1240ergjcm2 VS. 1100 ergjcm2)によって定性的に理解

できる。しかし、 2)の起源については不明であり、今後の研究が必要で、ある O

図3: Si/Ge(OO 1 )表面の STM像。 Si蒸着盤は 1.05ML。左)200nmx200nm、-l.OV、1.OnA。右)左下のテラスの

原子像。 20nmx20nm、I.OV、l.OnA。
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[2]ナノスケール凝縮系における表面プラズモンの超高速ダイナミクス

(1)フェムト秒時間分解顕微鏡法による表面プラズモン可祝化

微締な時空間領域における電子ダイナミクス、特にナノスケールの構造を有する金属表

面に光励起される表面プラズモンの時間・空間分解観察を目的とし、ブェムト秒時間分解蛍

光顕微鏡の建設を行っている(図.1) 0 当装置は、①チタン・サファイアレーザーオシレー

タ一、②マッハーツェンダー干渉計、③光学顕微鏡、④第二次高調波自己相関計測、からな

る。本年度の進捗を以下に記す。当研究は、科研費特定領域研究、および物理学系若手奨励研

究プロジェクトの文援を受けた。
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図.1:フェムト秒時間分解顕微鏡概略
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図.2:フェムト秒レーザーの第二
次高調波自己相関スベクトノレ。
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図.3:マッハ mツェンダー干渉計で

生成した位相棉関パルス対のスベ

クトノレ。

b)マッハ時ツェンダー干渉計

の開発と位相相関フェムト秒パ

ノレス対の発生

電子コヒーレンスの澱定は、ポンプパルスで励起

した分極振動と、遅延時間引を隔てたプロープパノレ

スとの、物質内部での干渉が基になる。遅延時間が

干渉計精度(<入/25= 30nm) で決定されたポンプ

プロープパルス対を発生するため、高精度・高安定な

マッハ僧ツェンダー干渉計 (MZI)を開発した。干渉

計の 2つの光路長は、それぞれピエゾ素子とマイク

ロステップモーターで駆動される oTd<300fsの範囲で、

任意の値に 50アト秒精度で遅延を設定できる O 図.3

にレーザー光をMZIに通した後のスベクトルを示す。

周期的な微細構造が時間的に揺らぐことなく安定し

て観測されている事から、パルス対の位相差が十分

に精度良く決定されており、当初の目標を達成して

いる事が分かる。

c)光学顕微鏡システムの製作

超長作動距離対物レンズとスロースキャンカラ

一CCDカメラからなる光学顕微鏡システムを製

作した。モニター上での視野は 50μml2.9方程度であ



d)ナノ構造パターンの試作と蛍光顕微鏡観察

金属ナノ構造に励起される表面プラズモンの画像化のテストを行うため、ナノ光構造試

料の試作と蛍光顕微鏡観察を行った。試料はi揺200nm、高さ 70nmの銀リッジ構造であり、

石英基板への電子ビームリソグラフィーによるパターニングと銀蒸着により製作した。さ

らに、銀表面に励起された表面プラズモンを可視化するため、色素ドープ PMMAを銀蒸着

膜上に薄くスピンコートした。励起光に 532nm連続発

振レーザーを用いて得られた蛍光顕微像を図.41こ示す。

リッジょにタイトフォーカスされたレーザースポット

から、リッジ構造に沿って左右に伝搬する表面プラズ

モンが明瞭に画像化されている。向様に、励起光にア

ェムト秒レーザーを用いた場合についても、二光子励

起蛍光イメージングにより表面プラズモンが画像化さ

れる事を確認した。本研究は NTT物性科学基礎研究所・

量子光デノくイス研究クツレーヴoとの共同研究である。

搬する表面プラズモンの蛍

(2) シミュレーション法の開発 |光顕微鏡像。

実験で得た表面プラズモンの画像から、プラズモン

波束の伝搬速度、寿命、波長、空間分布などの情報を引き出すにはシミュレーションによ

る理論的解析が必要であり、以下に述べる研究を進めている。

a)時間領域差分法 (FiniteDifference Time Domain: FDTD)によるシミュレーション

表面プラズモンや近接場解析の方法として標準的に用いられている、FDTD法によるシミ

ュレーションを行っている o I翠.5に、径 150nmのオクタヘドラノレ金ナノ粒子のそノマ一、

およびダイマー構造に対して、表面プラズモン共鳴による電場増強効果の励起波長依存性

を計算した結果を示す。両者とも数 10倍程度の電場増強を呈するが、モノマーが短波長領Ij

にほぼ一つのピークを示すのと対照的に、夕、、イマー構造の場合、短波長候IJに加え長波長倶IJ

にもどークが現れている O スペクトノレ形状の変化は、 2つの局在プラズモンモードが近接

した事で両者間にクーロン棺互作用が生じ、 「プラズモン分子」と言える状態を形成した

事に起因する。

分子状態には

結合/J5(結合状

態があり、エネ

ノレギー固有値

や空間分布が

異なっている O

この様な系を

時間分解顕微

観察する事に

より、各臨有状

態の緩和過程

や波動関数の

位相に関する

物理を観測す

り、空間分解能の設計値は 0.7μmである。

図.4:銀ナノリッジ構造を伝
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図.5:オクタへドラノレ金ナノ粒子モノマー(左)、およびダイマー(右)

構造における、電場増強効果の励起光波長依存性の FDTDシミュレー

ション結果。



る事が可能になると予測される。本研究は、数理物質科学研究科化学専攻、寺西研究室と

の共同研究である。
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