
GâS(110)'ITlJ一内殻励起:(･によ る共 鳴光電子故 山

人脈大学兆礎_1二学郎

§1, はじめに

竹 H I,拝借 張 紀久大

r/inc-Lilcnde空目Ll-V脇 :1':導体,特 に l;âSの (Ilo)-lrJlにつ いて は, その表 面構造 や電

1･状態 にl父け る多 くの研究 が な されて い る｡ 蓑 Lhf露和 の)TliZもW.F''llなモデ ルと して は,原 子

間の結合郎繭 を変 えない まま炎trll'の節1鵬 の (;aが沈 み 〈Sが浮 き｣一二が る,肘oLaLional-

RclaxaLion(好一R)モデ ルが寸iiIIlHされて い る｡ こ6)緩和 の結 果, Ga(As)の化 学縦 令軌道 は

sp2(p3)-1jkeとな り, ダ ンケ リングポ ン ド くりIi)は p(S)-like とな る (図1)｡

Gaの 4pレベルよ りも As の 4SレベルのjJ-が低 い為, Gaか ら Asへ電荷 の移 動 が生

じ, Gaの DBは空 の, Asの Ⅰ)Liは充潤

した状態 とな り, その結班, 全 エネル:I-:'-

が極小化す る [日｡ この モデ ルを支持 す る

ものには, uミ(･:i)叔腔 の ダイナ ミカル な耶
折【2],光'iii子故 山 (酪描励起 ) によ る表

-dJf'状態 の分散の測妊[3]及 びその計許[4],

全 エネルギーの計罪[5],与fil･:j移動 によ る,

表qtJ一嫡子の 3dレベルのバ ル クでの伯 に刈

す る変化lf;],空 の去IITli状態 ･X･汀li内殻励

起子 (Ga3d-J)Li)のイ]:ィf;[7,8],STM

による-il･ilulの突発H,.rJ像 o)槻賓 などが あ る｡

Jti･近 になって,表ihJ'第2層 の原 子 の変位 を

収 り入 れたバ ン ド計罪[9]や金 :Lネ ルギ ー

の計許[10]もあ る｡
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図1,GâS(Ilo)R-Rモデ ル｡

§2,共鳴光電子放 出の実験純米

このように,表面緩和 の R｣でモデ ル ははば確 立 して い るので あ るが,Lapayre と Ander

-son(LA) は,共鳴光稲子放 山の実 験 にま-''いて, 潟妙 な偏 光 (及 び励起 エ ネルギ ー)依

イ抑l;をlい ､LLr.した[ii]｡ 彼 らは, C(川SLaHLilliLialcncrl;ySPCCLrum(CIS) によ り,光

のJ-ネルギーが Gaの内TtkL励起 (こM5/2,こM3/2- L)liく4pz))エネルギ ーに相 当す るとこ

ろで光磁子繊度 に鋭 い ど- クがJJ:.ず ることを示 し, 表ilTlH勺殻励起 子 が確 か に存在 し, その

露和過相 として光電:(･が故 山 され ることを示 した (図2)｡ この緩 和過程 が, ûger過程

で はな く,Lt_J:1度fff結合 (dirccLrLICOmbilJaLil()n:I)R･)であ るとい う彼 らの拙 論 は励起 子

のIi=73在性 と一致 してい る｡ しか し災俄純 米 によ ると, Ⅰ'肘.光 (F.〝GaDu)で は S偏光 (
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E⊥GaDB)のときよりも光電子強度 ははるか

に大 き く,又,5/2共鳴 よ りも 3/2共鳴のほ

うが強度が大 きい｡ これは孤立 Ga原子内の

-電子的な光遷移確率 (p:S=4:3,

5/2:3/2=3:2)では全 く説明で きない｡

ところがGaDBは表面のステ ップを考慮 して

も一定の方向を向いている為,光電子 の強度

分布は強い異力 性を もち, しか もそれは偏光

に大 き く依存す ることが予想 される｡ LAに

よる実験 は CMAを用いて部分的 に角度杭介 し

た ものであるか ら, P偏光 とS僻光 の強度差

は, この強度分布の異方性 によ り生ず るので

はないかと考 えられる｡史 に,励起子 の電子

一正孔閲の交換相互作用 を考慮す ると 5/2共

鳴と 3/2共鳴の光遷移確率が逆転す ることが

知 られており[11], これに伴 って光電子繊度

も逆転することが期待 され る｡
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図2,CISモー ドによる光電子強度

の測定結果[8]｡実験の幾何学的配

置 は図 3を参順｡

§3,光電子強度分布 の計算結果

我々は, この典唱放出過程 の強度計算 を,rul'単な近似か ら相次行 ってきた[12,13].Lこ

れまでの計算結架を振 り返 ると,偏光 の向 きち, エネルギーも山 の光 に対 して, エネルギ

ーとの光･言Ti子が方向Rに放 山され る確率 は,放 LLs過程 として DRだけを考 えると散乱の一

般的理論か ら,

工S(R･乞ル )-盲菩(良(U)恒 も十梅 RqM鵡 >
*銅 山-Ekヰ乞V)左(R～昔)6(∈-Ek)

ら-(ho'to+ヰ毎-刊 ｡一対oRTl

と書ける｡ただし,Mも は光励起過程 の,恥 R は uRのハ ミル トニア ン,帖> 'lOr))はそ

れぞれ光電子,価電子;:桔正孔,Ek ,EJV はそれぞれの 1休 のエネルギー,礼 は非摂動

系のハ ミル トニアン,ほ〉 ,E3 はA:底状態及 びそのエネルギーであ り,Mも については

1次まで取 り入れた｡光 のエネルギーが共鳴 エネルギーに近 いところでは共鳴過程が支配

的であるか ら,直接励 起,すなわち くt一一､I〉 内の第一項 を無視 し更 に 対pRについて も1
′～

次だけ眼 り入れることにす る｡又,Evを 1体 のハ ミル トニアン 且 で置 き換 えて, エネル

ギー保存の 占 関数を終状態で展開す れば,(1)式 は次のように書 き改 め られ る｡
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ら(Cノ乞沖 )I-EL,雛 tv(i,LvvG如(a)6(令一食)6(e一乞h)

句仙(i)三号くktD梱 pRIx〉くXIHさ怜〉/言IEx, 言-hco一汁

LDb,ミ(h(V)16(触 -Eh.十和保吋)〉

(3)

(5)

ただし,lx〉',乞x は励起子状態及 びそのエネルギーであ り, Gaの原子の波動関数を用

いて, 3dのス ピンー軌道分裂 (芋0.5eV)及 び電子 -正孔閲の交換相互作川 を対角化 した

ものを用いる｡Tは城東定数である｡Jk) についてはは, そのバ ンド構造 を知祝 し,単一

の平Id攻とする｡t(V)〉は,Lighいbi)1ding近似 による原子層表示[14]を川 いるが,励起子

の局在性か ら (i(b)l叫pRIx〉 として表面第 1僧の Gaの結合軌道 の寄与 だけを取 り入れ

ることにすれば,(5)式 は表-dTJfの局所状態密度であるか ら,表-d (共鳴)状態 に対応す ると

ころで,LVV'は大きな伯をとり,光硝子の独度 には鋭い ピークが現れるはずである｡

我々は先ず,LVVのエネルギー及 び波数依存性を触祝 した計算を行 った (Y=0.1eV,

OT=34.80 (図1参.tig.),以下同様)｡光のエネルギーおよび偏光の違 いによる励起子状

態の追いは,行列要素 qh:Vだけに含 まれ るので, このような計算で実験事実 をある程度説

明できると期待 される｡結盟の一例を図 3に示す｡ ここで注意すべきことは,内部 がテ ン

く110>
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図3,強度分布の計算結果 (3/2共鳴)｡極角が 50,159,-,850の方向への強度

を原点か らの距離で表わす｡電場の向きは E(破線)で示 されてお り,(aHまP偏

光,(b)はS偏光の場合である｡CMAaxis(破線)は, LAの実験で用 いられた

cl州 の紬の方向を示す｡ GaI).B.,E,CMAaxis は全て (flo)irli内にある｡
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シャルによる光電子の屈折である｡表面近傍 の 1電子 ポテ ンシャルは表面点外層で もバル

クとほぼ同 じである[9]為,内部で表面 に平行 に近 く進 む電子 は表面で全反射 されて外部

へ故山されない｡ この屈折の効果 によ り,偏光 による強度差が定性的 に説明できた｡又,

励起子内の電子 一正孔交換相互作用 を無祝 した場合 と比較 して,共鳴 エネルギーの違 いに

よる強度差は, この交換相互作用 によることが地脈 された｡

次に,先程 は無視 した,表面の局所状態密度 を含 めた計罪 を行 った｡先 の計罪で得 られ

たような緩やかな角度分布 (行列要素 と表面での甜折 の効果) に,価電子輔 のバ ン ド構造

を反映 した政細構造を重 ねたような分布を示す はずであ る｡実験 に用 い られた CMAに沿 っ

た強度分布の計罪例を図4に示す｡.CMA に沿 った税分強度 を比較 して,実験部実 を定性的

に示す ことができた｡分布曲線 には表血状態 に対応 した ピークが多 く鬼 られ るが, これは

表面に平行方向の波数が第1ブ リルア ンゾー ンを超 えている為であ る｡実験 で表面状態 の

分散を測定す る場合,角度分解 できる検 出器を用 いてエネルギー分布曲線 を求 めるのが普

通であるか ら,それに対応 した計罪を行 った｡図 5にその一例 を示す｡や は り表面状態 に

対応 した ピークが見 られ, そこか ら分散曲線 を求 めることができる｡又,僻光の向 きや横

山岩旨の向きを変えた場合 の ど-クの有軸あるいは強度変化 を,始状態 の波動IXl数の性質か

ら議論することも可能であ る｡
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図4,CMAに沿 った強度分布｡

角度 180 9 が く110>方向であ

る｡始状態 のエネルギーは価

電子鞘 の上端か ら -1.2eVで

あ る｡

P腐光,3/2共鳴

S ,3/2

P ,5/2
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図5,エネルギー分布曲線の一･例(a)｡電子の放出方向 は, (†oo)面内で梯角

が <001,側 へOq,39,6p,-,180 ,電場の向 きは GaDBと平行である脚｡ エネ

ルギーの虎点は価電子帯の上紙である｡

§4,おわりに

この研究は共鳴光電子放出の"萄妙な"実験結米か ら始 まったのであるが, これまでの

近似の範囲で実験招来を定性的 に説明す ることはで きた｡ しか し,定量的 に解析す る為に

は,(1)光電子の剛 斤効果 :光電子の伝播 は Ll･:EDの逆過程 とも見 られ, この回折効果 は無

視できない,(2相 DRの高次項, f･.ano効果[15],(3)励起子内の電子 一正孔問 クーロン相互

作用の異方性,などを取 り入れた議論が必要であろう｡GâS(Ilo) と同様 な共鳴光電子放

出は GaPく110)で も測定 されている[16]が,偏光依存のデータは公表 されていない｡他の

孤-Ⅴ族の (110)血や Si,Ge(loo)-dJ-の非対称 ダイマーモデル[17]にも表面内殻励起子の

存在が予想され,又, 吸着子系で も同様･な共鳴故山の生 じる系 は多いと思われる｡表面の

電子状態を調べる上で表面内殻準位を用 いた共鳴放111は非常 に有効 な手段であり,種々の

表面系に対して,共鳴放山の詳 しい実験が行われることが,Ju持 される｡
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