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背景 

年々進歩する半導体の加工技術において、

現在、ナノスケールのプロセスが要求され、

多くの研究者がナノオーダの反応制御技術

の開発を行なっている。特に、ナノスケー

ルのパターンでシリコン表面を酸化させる

ことは、量子デバイスの開発等に最も重要

な技術の一つである。最近、我々は異なる

電子状態の二つの三角形（F site、U site）で

構成されたひし形の Si(111) 7x7 再構成表面

構造の片方（F site）のみを活性な酸素分子

を用いて選択的に酸化させ、二次元構造の

三角格子パターン形成に成功した 1)。しか

し、我々は、この現象における原因の明確

な解答を持っていない。そこで、本研究に

より、活性化させた酸素分子の選択酸化に

よるナノスケールのパターン形成の原因を

探る。 

超音速分子線は表面反応ダイナミクスの

研究に古くから使用されてきたが、近年、

この分子線の持つ並進エネルギーの制御性

の高さと狭いエネルギー幅を利用した表面

加工プロセスの研究が進められている。し

かも、寺岡らは超音速酸素分子線によりエ

ネルギー障壁の大きさを明らかにし Si(100)

表面の酸化反応制御のための重要な知見を

得ている 2)。そこで、本研究では、このナ

ノサイズの選択酸化反応制御を超音速分子

線の並進エネルギーを選択することによっ

て試みた。 

本研究の実施により、Si(111) 7x7 表面の

酸化反応における自己選択的なナノスケー

ルのパターン形成機構を知ることができれ

ば、その情報を基に、ナノ構造の特定の個

所にのみ反応する化学手法を開発でき、よ

り複雑なナノ構造の作製が可能となる。現

状では、物理的に走査型トンネル顕微鏡を

使ってナノ構造へのアクセスが模索されて

いるが、非常に困難な技術と言わざるを得

ない。本研究の発展による化学的手法を用

いることで、この困難を乗り越えることが

可能となる。また、本研究で扱う二次元構

造の三角形パターンは、サイズと間隔が

2.7nm に揃っており、電子のトンネルが可

能な上に、スピン相互作用が可能なスケー

ルになっている。従って、扱っている材料

そのものがナノテクノロジー分野で大きな

インパクトとなる。 

 

実験 

 実験は SPring8 の軟 X 線ビームライン

BL23SU に設置してある表面化学研究専用
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図１ 3eV の並進エネルギーの酸素

分子を照射することで酸素分子が飽

和吸着した Si(111)酸化表面の Si-2p の

光電子スペクトル 

の実験ステーション(SUREAC2000)を用い

て行った。 

 試料基板として Si(111)基板を用いた。ま

ず、試料基板を RCA 洗浄した。その後、超

高真空中で1300 Kのフラッシュ加熱を数回

繰り返した。次に、室温まで自然放冷した

後、低エネルギー電子線回折（LEED）にて

Si(111)清浄表面を示す Si(111)7x7 構造を確

認した。酸素分子線照射前の表面からは、

酸素の光電子ピークは観測されなかった。 

 本実験は、1eV から 3eV の超音速酸素分

子線を Si(111)基板上に垂直に照射して行っ

た。表面近傍の情報を詳しく得るために、

光電子の検出角度を表面から計って 20 度

とした。 

 

結果及び考察 

 Si(111)7x7 清浄表面構造は複雑なため、通

常の光電子測定によるスペクトルを個々の

Si 原子のピークに分離することは困難であ

った。しかし、SPring-8 の非常に単色化さ

れた放射光を用いることで Si(111)7x7 清浄

表面内の個々の Si 原子を示すピークを特定

することができた。 

 1eV から 3eV の異なる並進エネルギーの

酸素分子を Si(111) 7x7 清浄表面に照射し、

酸素分子が飽和吸着した状態の高分解能光

電子分析を行った。その結果、3eV の並進

エネルギーの酸素分子を照射することで酸

素分子が飽和吸着した Si(111)酸化表面の

Si-2p の光電子スペクトルは非常に大きな

Si3+と Si4+のピークを示した[図１]。この酸

化反応が室温の Si(111)表面で起こったにも

かかわらず、3eV の酸素分子線照射により

酸化反応が酸素分子の暴露に比べて非常に

進行することが明らかになった。 

 

今後の課題 

 今回初めて明らかにした超音速酸素分子

線の並進エネルギーの違いにより Si(111)表

面の酸化状態が大きく異なることは、本方

法により Si(111)の酸化状態を任意に制御可

能であることを示した。この方法を実用化

することで、ナノテクノロシーの革新的な

制御法を得ることが期待される。本課題に

よって得られた情報から本方法を実用化す

るためには、各並進エネルギーそれぞれの

酸化表面状態を原子スケールで知る必要が

あり、より詳しい実験が必要である。その

ために、引き続き酸素分子の運動エネルギ

ー励起による Si(111)表面のナノスケール選

択酸化の実験を計画したい。 
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