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序＞これまでに、ヘテロエピタキシャル成長した Ag 薄膜/Ge(111)構造を N2雰囲気中[1](or 真空中[2])で熱処

理することで、Ag表面の平坦化と Ge 原子の表面偏析が進行し、二原子層程度の極薄 Ge結晶(or Ge の単原子

層:ゲルマネン)を形成できることを明らかにした。また前回、Agと同様に Geと共晶反応を示す Al を Ge(111)

基板上に真空蒸着した場合においても、Al がヘテロエピタキシャル成長し、その後に真空中熱処理をするこ

とで Al 表面に極薄 Ge が析出することを報告した[3]。本研究では、Ge 二次元結晶の合成指針を得ることを

目的とし、Al/Ge(111)構造において、真空中熱処理により析出した極薄 Ge の化学結合・結晶状態を評価した。 

実験方法＞p 型 Ge(111)基板を 4.5%HF で洗浄後、真空蒸着(到達圧力:~1.5×10-4 Pa)により厚さ~50 nmの Al 層

を堆積した。その後、一部の試料は Al 表面の自然酸化を防ぐために、大気暴露せずに真空中(~1.5×10-4 Pa)で

熱処理(300ºCおよび 400ºC, 1 時間)を行った。 

結果及び考察＞Fig.1 に、熱処理前後の Al/Ge(111)において、単色化 AlK特性 X 線(hν = 1486.6 eV)を用いて

XPS 測定した内殻光電子スペクトルを示す。Ge 3d スペクトルでは、熱処理により Ge-Ge 結合成分が顕著に

増大し、400ºC熱処理した試料では Ge-O 結合成分も観測される。XPS の分析深度(~10 nm)を考慮すると、こ

れらの結果は Ge 原子の表面析出を示す。また、Al-Al 結合に相当する Al 2p 信号は、熱処理前後でその形状

や強度に変化が認められないことから、Al 中への Ge 原子の混入は XPS 分析の検出限界以下(<0.1 at.%)と考

えられる。このことは Al-Ge 系の相図で表される Al 中の Ge の固溶限が室温では非常に小さいこととも一致

する[4]。加えて、各信号強度の光電子脱出角依存性から推測した深さ方向プロファイルから、Al 表面酸化層

と下地 Al層の間に平均厚さ 0.5 nm程度の Ge層が存在することが分かった。同様の試料において、波長 532nm

のレーザー光で励起したラマン散乱スペクトルを Fig.2 に示す。このとき、光学定数より見積もった Al に対

するレーザー光の侵入長は 8 nmであり、厚さ 50 nmの Al では基板からの信号が検出されないことを確認し

ている。真空中熱処理により析出した Geは、300 cm-1に結晶成分に相当する TO フォノン信号が観測され、

特に、300 ºCの熱処理でその信号は鋭い。別途行った AFM 測定より、400ºCで熱処理した試料表面の平均二

乗粗さ(RMS)は~0.8 nm で熱処理前と同等であったのに対して、300ºC 熱処理後では~0.6 nm まで減少するこ

とから、表面平坦化に伴って、析出 Ge 層の結晶性が向上した可能性が考えられる。 

結論＞エピタキシャル Al/Ge(111)において、300ºCの真空中熱処理により Geが表面偏析し、平均厚さ~0.5 nm

の高結晶性 Ge薄層が形成できることが分かった。 
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Fig. 1  (a) Ge 3d and (b) Al 2p spectra for 50 nm-thick Ag/Ge(111) before 

and after vacuum annealing at 300ºC and 400ºC for 1 hour.   

 
Fig. 2  Raman scattering spectra of 

segregated Ge on Al/Ge(111) structure by 

vacuum annealing.  
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