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1.はじめに

結晶表面の構造の研究は､重要かつ興味深い問題である｡これまで行なわれてきた

多くの研究は平衡時の表面構造 【11に関 してであるが､ 範.ti晶成長の機構やその速度 とも関

連 して､より重要なのは実際の成長中の表面構造の研究である｡しか し､詳 しい解析はま

だなされてお らず､特に､表面に付着 した原子の表面上での拡散がある場合は､平衡時と

成長時とで様相が全 く異なるにも関わ らず､あまり注 目されていない｡本研究は､成長結

晶表面の構造に注 目し､表面拡散がそれに対 して及ぼす影響について理論 と計算機実験の

両面から定量的に解析 したものである.

2.多核様式成長

現実の結晶のほとんどは欠陥を含んでいるため､低過飽和度下においては表面に露

頭 したらせん転位に伴うステップの前進によりスパイラル成長をする｡しか し､過飽和度

の増大に伴い､2次元核成長の方が優勢に (成長速度が速 く)なるp.従って､成長中の表

面楕遇の議論をする際には､2次元核成長の理論が必要である｡

ある程度以上の過飽和度下の2次元-核成長においては､2次元核生成が結晶表面の

あちらこち らで起こり､また､広がりつつある核の上でも起こる｡そのような成長様式を

多核成長あるいは多核多層成長と呼ぶ 【2]｡ 我々は､その成長を特徴づける2つの平均量

に注 目して､多核様式成長の解析を行なった【3J. その一つは､結晶 ユ層分の成長に要す

る時間 Tであり､もう一つは､安定核 ユ個当たりの勢力範囲 (の径)p*である｡ 生成さ

れた2次元核が時間 Tで7TP*2の面積を埋め掃 く一方で､その面積に時間 T当たり1個の

新たな2次元核が生成されることにより､定常的な多核成長が実現される｡そのことを式

で表わせば､次のようになるO

po + dt v (1,) - p *
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IoTdtI
p*

dp27tPJ (zl,i) = 1

0

(2)

ここで､ pOは初期 (生成時)の2次元核半径､ Ⅴ (i)はスデ､ソプ前進速度､ そ して､

J (r,i)は 2次元核生成頻度である｡これ らの方程式を解いて得 られる一方の Tからは､

次の式により面の成長速度Rが求められる｡

R = d/I (3)

ただし､dは一層の厚みであるO そして､もう一方の p*は､表面構造を表わす一つの巌

である｡ と言うのは､安定核の勢力範囲径 β*が大きいということは､面上の安定核の密

度が小さいということであり､それはすなわち､ 成長中の表面上のステップ密度が小さく､

凸凹の少ない平坦な表面を保ちつつ成長することを意味するからである｡ 従って､勢力範

囲p*の評価が成長表面構造の評価につながるo

Tおよびp*を概算 してみる｡ 式日),(2)において､初期核半径 poは無視 し､ステ

ップ前進速度Ⅴおよび2次元核生成頻度 Jは一定であるとすると､以下の解が得 られる｡

T - (7TV 2J)-]/3

p*- (Ⅴ/7EJ)1/3

(4)

(5)

ステップ前進速度 Ⅴおよび2次元核生成頻度 Jは､それぞれ過飽和度の関数であ り､

さらに､表面拡散の度合によりその値は大きく変わるQ従って､表面拡散の影響を十分 に

考慮しての解析が肝心である｡

3.I3ack一一一Force Effect

表面拡散がある場合に忘れてならないのは､back-forceeffectの考慮である【31｡

ここでは､その概略を述べる｡

簡単のため､環境中の物質の輸送は考慮せず､結晶表面の直上で-様な過飽和度 O

の環境を考える｡結晶表面に降ってきた原子は､す ぐにそのまま結晶に組み込まれるわけ

ではな く､表面に付着 して しば らくうろつ く間にステップに到達 して初めて結晶に取 り込

まれる｡従って､成長時にはステップを吸い込み[コ (sink)として､そのまわ りに表面付

着原子の拡散場が形成される｡平衡時の付着原子渦度をC_eq､実際の付着原子渦度をC と
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して､~次式により表面過飽和度osを定義する｡

os= (C - ceq)/ ceq (6)

すると､ ステップから十分離れた表面におけるosの値は環境の過飽和度Oに等 しいが､

ステップの近 くではos<crとなる. さらに､ステップの密度が高 くなると､個々のステ

ップに伴う表面拡散場が重なり合い､ 表面全域においてGs≪Gという状況も実現される｡

その結果､環境の過飽和度Oが大きく増大 しても､スデ､ソプ前進速度Vや 2次元核生成板

度Jはさほど大きくはならない｡例えば､等間隔ステップ列の前進速度は単独ステップの

それに taDh(A/ 2As)を乗 じて得 られる (ここで､ Aはステップ列の間隔､Asは表

面付着原子の平均拡散距朗である)が､それは実効的な適飽和度が Gtank(A/ 2As)

(<o)となっているとみなすことができる.

従来の2次元核成長理論【4]においては､この bac軽Iforceeffect,が考慮されてお

らず､その後もせいぜいステップ前進速度を上述の等間隔平行ステップ列のものに置き換

えて成長速度がその最大値を越えてしまうのを回避するのみであった｡しかし､より重要

なのは2次元核生成頻度に対する back-forceerrecLの考慮である｡ なぜならば､2次

元核生成頻度は過飽和度に関 して非常に敏感､な関数のためである｡従って､従来の理論で

J (a)として扱っていたものを､ back-forceeffectを考慮 してJ (os)と扱うこと

により､成長速度や表面構造において大きな違いがあることが予想される｡実際､詳しく

数値計算を行なった結果 【3]､ backイorceeffectの考慮により､成長速度は減少 し､努

力範囲は大きくなる.そして､それらは特に高過飽和度下にお.いて顕著である｡

4.表面拡散の影響

Back-forceeffectを考慮 した多核様式成長の理論計算において､表面拡散の度合

を変化させたところ､従来の理論による結果 と全く反対の結果が由 られた｡それは､2次

元安定核 1個当たりの勢力範囲のに関 してである｡図 1に示 したように､従来の理論 (破

線)によれば表面拡散をしやすい (表面拡散距離 入Sが大きい)ほど勢力範囲 (荏)p*は

小さくなるが､ba.ckイorceeffect,を考慮 した我々の理論 (実線)では逆に表面拡散Lや

すいはど勢力範囲は大きくなる｡すなわち､表面拡散 Lやすいはど成長表面構造は平鹿に

なるのである｡表面拡散 しやすいと､付着原子はステップに取 り込まれやすくその前進速

度 V が大きくなる一方､ステップ問テラス上の付着原子密度は小さくなり2次元核は生成

されにくくなるため､結果として安定核1個当たりの勢力範囲は大きくなる､と解釈でき

る.この結果は､back-forceeffect.を考慮 しなければ得 られないものである｡

また､ここで注意すべきは､勢力範囲径p*を表面拡散距離入Sでスケールしてみれ

ば､表面拡散Lやすいはど勢力範囲は小さくなることである｡これは､表面拡散しやすい
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ほど成長速度が大きくなることとも結びつ くO成長速度比は ､p*/Asが .1よりも小さ く

なるあたりでその最大値Rmaxにはぼ達する. 実スケ--ルで見て平坦な表面も､表面拡散

距離でスケール してみると荒れた面とみることができる場合があるわけである｡

なお､図 1に示 したステップ自由エネルギーγの値は､成長速度について理論値 と

計算機シミュレ一一ション (後述)で得 られた値の良い一致が見 られるように選んだもので

あるf3_lo

5.計算機シミュレ一･一シヨン

成長結晶表面の構造の表面拡散依存性をより詳 しく解析するために､計算機シミュ

レーションを行なった｡Kossel結晶 (001)面の気相成長を､GilmerandIちennemal5】のモ

デルを用い､表面拡散も含めてモンテカルロ法によりシミュレー トしたOその際､1層 に

128*128の格子点を持つ結晶面において､周期境界条件を取った｡

表面橘遇を表わす 目安の物瑚壷として､次の 2つの量に注目した｡

S - (E - EO)/ 7310

Dz- <Z2> - <Z >2

(7)

(8)

ここで､ L･:は成長表面のエネルギー､EOは真平 らな時の表面エネルギー､Z は表面の局

所的な高さであるoこの 2つの壷は､それぞれ表面の roughnessならびに diffuseness

を表わすものである｡

図 1. 安定核 1個 当たりの勢力範朗径 p*の表面拡散距政人S依存作 .

破綿が従来の理論の結果,実線が我々の backイorceerfecLを考慮 した理論の結果.
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まず､ 参考のために平衡時 (過飽和度△〟/kT-1D(1+a)-0)の表面のシ

ミュレーションを行ない､ある温度において Sな らびにDzが急激に増大 し､roughening

転移を起こしていることを確認 した｡ Roughening転移に関 しては､理論的にも詳 しく解

析されているHlが､ ここで付け加えておきたい重要なことは､平衡表両の構造は表面拡

散の影響を受けないことである｡

それに対 し､以下に示すように､成長時の表面構造は表面拡散の影響を大きく受け

るoまず､図2に計算機シミュレーションにより生成された結晶表面の図を示す.表面拡

散距離の異なる面についての3つの過飽和度の下での構造例であるが､見て明 らかなよう

に､表面拡散距離が小さい表面の方が凸凹が多 く荒れた構造を持っ｡特に､高過飽和度下

においてその差異が顕著である｡ それを roughnessSな らびに dirfuseness1)7,を用い
て数量的に示 したのが､それぞれ図3の(a)な らびに(b)である｡共に､各過飽和度におい

て表面拡散距離が大きいほど大きな値を取っているO 特に､Asが大きな面では表面がま

だかなり平坦であっても成長速度R (図3の(C))はほとんど最大値Rmaxに達するが､

Asが小さいと表面がかなり荒さを増 して (roughening温度を越える温度下の平衡表面よ

り荒 くなって)も､成長速度挿その最大値に逮 しないことは注 目に値する｡

図 2. 計算携シミュレーションにより'-1=_城された城長結晶表面図･

(a)入S/a=2. ALL/kT=0.1,(b)入S/a-2･ AL,/kT=0･2,(C)入S/a-2･ Ap/kT-014

(d)入S/a=32.ALL/kT-O.1,(e)入S/a-32･All/kT=0･2,(∫)入S/a-32･AFl/kT=0･4
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図3. 計算機シミュレーションにより生成された成長結晶表面の

(a)roughnessS ,(b)diffusenessD?.ならびに (C)成長速度 R.

横軸は環境の過飽和度AJL/kT=Jn(1+o)であり,閲中シンボルの違いが表面拡散距

離Asの違いを表わす.なお , Rmaよは最大成長速度である.
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6.おわりに

結晶成長においては､注目した表面が平らであるかどうかは､成長機構そのものが

違ってくるため､重要な問題である｡す なわち､原子的尺度でみて平らな面であれば§3

で述べたようにステップにおいてのみ結晶相への耽 り込みが進んで行 く (沿面成長)が､

荒れた面であればそこに降ってきた原子が皆結晶に組み込まれて行 く (付着成長)ため､

成長速度は環境の遇飽和度に比例することになる｡従って､その表面の roughenjng温度

以上の高温下では､荒れた面上で付着成長が進んで行 く｡-1方､それよりも低温において､

過飽和度の増大に伴い表面が荒れていく現象は､ kineticroughe11jngと呼ばれる (それ

に対する通常の rougheningの呼び名は thermalrougheningである)｡通常､kinetic

rougheningは成長速度が過飽和度に比例した付着成長に移行する過程と認識されており､

2次元核生成の際に必要な励起エネルギーがkT程度まで小さくなり､2次元臨界核の大

きさが単原子となるほどの遇飽和度に達 した際に起こるものとされているrl]｡ しかし､

これまで述べてきたように､表面拡散の度合により成長表面構造は大きく影響を受けるた

め､その kineLjcrougheningの定義については大いに再考の余地がある｡

なお､ 今回､ 計算機シミュレ一･シヨンにより生成された成長表面の構造の評価を

㍗()ugllneSSSと dirfusenessDzという2つの晃を用いて行なったが､理論に合わせて勢

力範囲の大きさβ*を見積ることが今後の課腰である｡
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