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微斜面上での櫛状ステップパターンの形成

佐藤正英 1* ・三浦均 2 ・上羽牧夫 3

Formation of a Comb–Like Step Pattern on a Vicinal Face

Masahide Sato 1* , Hitoshi Miura 2 , and Makio Uwaha3

We carry out a phase field simulation to study the formation of a comb–like step pattern
induced by a straight adatom source advancing in front of a step. The asymmetry of the suface
diffusion field induced by the adatom source causes step wandering and small protrusions
are formed. The step pattern is changed by the velocity of the adatom soruce, Vp. When Vp

is larger than a critical value V c
p , the step cannot follow the adatom source. A seaweed-like

pattern is formed with small ϵ4 and a dendritic pattern is formed with large ϵ4, where ϵ4

represents the strength of the anisotropy of step stiffness. When Vp < V c
p , the protrusions

follow the adatom source: the comb-like pattern with straight finger-like protrusions, which
is induced by step wandering triggered by noise, is formed. For a small Vp, the period of
protrusions depends on the strength of noise, but the dependence of the period on the noise
strength is week when Vp is near V c

p . The relation between the period and Vp approaches to
that between the width of a channel and the velocity of a needle-like step in the free growth
in a channel.

1. はじめに

1.1 表面拡散場の非対称性によるステップの蛇行

平坦面からわずかに傾いて直線的なステップが等間隔に並んだ面は微斜面と呼ばれる. ステップ間に引力がないならば
平衡では微斜面は安定になり，平均としては直線的なステップが等間隔に並んでいるステップ列が現れる。しかし，この
微斜面上のステップ列は，成長もしくは昇華・溶解しているときに不安定になることがある。不安定化の結果として，ス
テップの束形成 (バンチング)や，ステップに沿った揺らぎに対して不安定になる蛇行が起きることがある 1).
これらの不安定性を引き起こす原因の一つに，ステップの前後の表面拡散場の非対称性がある．拡散場の非対称性の一

つの代表的な要因としては，シュウェーベル (Schwoebel)効果 2, 3, 4) と呼ばれる上段のテラスからと下段のテラスからの
ステップへの原子の取り込みの非対称性が挙げられる．Bales等 5) は，表面拡散場中に孤立しているステップのシュ
ウェーベル効果による蛇行について理論的に調べた．蛇行の振幅の増加による非線形性まで考慮する 6, 7) と，ステップの
挙動は蔵本―シバシンスキー (Kuramoto–Sivashinsky)方程式 8, 9) で表され，ステップはカオス的な振る舞いをすること
を指摘した．しかし，ステップ間隔が十分に狭くて結晶表面からの吸着原子の蒸発が無視できる場合には，ステップのカ
オス的な動きが抑えられる. 全てのステップが位相をそろえて蛇行することで，ステップに垂直な方向に一定周期で溝状
構造ができる 10, 11, 12, 13)．吸着原子のドリフト流がある場合にも拡散場の非対称性が生じ，ステップがカオス的な振る
舞いや溝状構造を作ることが示されている 14, 15, 16, 17, 18, 19, 20, 21, 22).
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1.2 シリコン表面でのステップの櫛状蛇行パターン

日比野らは，比較的まっすぐで側枝がない指状の枝が周期的に並んだ櫛状のステップのパターンを，ガリウム入射時の
シリコン (111)微斜面で観察した 23)．ステップはカオス的な挙動を示さない．また，テラス幅よりも短波長で蛇行してい
るので溝状のパターンも形成しない．このパターンは第 1.1節で挙げたような蛇行パターンとは大きく異なっている．
この不安定化はガリウムを入射したことによる結晶表面構造の変化によると日比野らは考えた．実験が行われている

温度では，シリコン表面は 7× 7構造である．ここにガリウムを入射すると
√
3×

√
3構造に変化する．さらにガリウムを

入射すると，ステップの近傍から 6.3× 6.3構造に表面構造が変化する．6.3× 6.3構造に変化する際に，余剰となったシリ
コン原子が

√
3×

√
3構造と 6.3× 6.3構造の相境界から結晶表面に放出される．この放出されたシリコン原子が表面拡散

してステップ位置に到達して固化することでステップが前進する．主にステップ前方の相境界からステップへ原子が供給
されるため，ステップの前後で表面拡散場の寄与が非対称となり，ステップがマリンス–セカーカ (Mullins–Sekerka)型
の不安定性を起こして蛇行する．
相境界の前進に伴い相境界から放出される原子の量は，ステップを相境界と同じ距離だけ進めるのに必要な原子の量

の半分だけである．もしも不安化が起きずに直線ステップのままであったらならば，ステップは原子供給源にとり残され
る．蛇行により前方に突出した部分が形成され，主としてこの部分で固化が起きることで，突出部分の先端が原子供給源
に追従して前進する．

1.3 これまでの理論的な研究

表面拡散場の非対称性があることでステップが不安定化することは分かる．しかし，不安定化したステップから規則的な
櫛状パターンが形成されることまでは日比野らの考えからでは予測できない．そこで，できるだけ簡素化したシミュレー
ションを行ってステップの挙動を調べることとする．この系の最も特徴的な点はステップ前方に前進する原子供給源がある
点である．表面構造の違いなど複雑な要因は無視して，この点に焦点を当てたモデルを構築し，シミュレーションを行った．
格子模型によるモンテカルロ・シミュレーション 24, 25) からは，指状の枝からなる櫛状ステップが形成されることがわ

かった．枝の周期は，実験 23) と同様に粒子供給源の移動速度 Vp の二分の一乗に反比例して減少する．また，格子の異方
性があることが安定な櫛状パターンの形成に重要であることがわかった．しかし，我々の用いた格子モデルでは自由に異
方性を制御することができない．定常成長時の櫛状パターンの指状枝の周期の決定には，ノイズの大きさも影響してい
ると考えられるが，ノイズの大きさを制御することも難しい．そこで，異方性とノイズに注目するために手法を変え，
フェーズフィールド・シミュレーション 26) を行うこととした．
以下では，我々が行ったフェーズフィールド・シミュレーションの結果 27, 28) を中心に報告する．第 2節ではモデルを

導入する．第 3節ではシミュレーション結果について述べる．まず，櫛状パターンを作るパラメータの範囲を調べたのちに，
櫛状パターンの性質を調べる．特に，原子供給源速度が遅いときの振る舞いを中心に調べる．第 4節でまとめを行う．

2. モデル

シミュレーションでは，x方向に沿って存在する直線的な孤立ステップが y 方向に前進する系を考える．直線的な原子
供給源は，ステップの直前で原子を放出しながら一定速度 Vp で前進する．過飽和度 uを u(x, y) = Ω

(
c(x, y)− c0eq

)
で定

義する。ここで， Ωは原子 1個が占める面積， c(x, y)は吸着原子密度，c0eq は平衡吸着原子密度である．本研究では，実
験 23) を考慮して原子供給源が放出する原子密度 u0 を 0.5とする．

Fig. 1 surface profiles in (a) discrete model
and (b) phase-field model.

離散的ステップ流モデルでは，ステップ位置で不連続
的に結晶の高さが変わるが，ここでは，Fig. 1のように
−1から１まで滑らかに値が変化するフェーズフィール
ド変数 ϕ(x, y)を導入してステップを記述する．ステップの
挙動はフェーズ変数の時間変化により記述される．フェー
ズ変数の時間変化を決めるのが，以下で与えられるフェー
ズ変数の自由エネルギーである．

F =

∫
dxdy

[
1

2
{W (θ)}2 |∇ϕ|2 + F (ϕ, u)

]
. (1)

フェーズ変数の勾配の大きさ |∇ϕ|が大きいところがス
テップに相当しており，W (θ)が界面幅に相当する．(1)
式で界面幅には異方性を持たせて，

W (θ) = W0(1 + ϵ4 cos 4θ), (2)

とする．W0 と ϵ4 はそれぞれ正の定数であり，ステップが x

軸となす角度 θは θ = tan−1(∂yϕ/∂xϕ)で与えられる．ここ
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で，∂xϕ = ∂ϕ/∂xおよび ∂yϕ = ∂ϕ/∂y である．F (ϕ, u)は次式で与えられる．

F (ϕ, u) = f(ϕ)− λug(ϕ). (3)

第 2項の正の定数 λでフェーズ場と吸着原子の密度場を結合して，過飽和度による自由エネルギーの変化を表現してい
る．f(ϕ)は二重井戸型ポテンシャル，g(ϕ)は ϕの単調増加関数である．シミュレーションでは f(ϕ)と g(ϕ)は

f(ϕ) = −ϕ2

2
+

ϕ4

4
, (4)

g(ϕ) = ϕ− 2ϕ3

3
+

ϕ5

5
. (5)

とする．

-0.6

-0.4

-0.2

 0

 0.2

 0.4

-1.5 -1 -0.5  0  0.5  1  1.5

F
(φ

, 
u
)

φ

λu=0
λu=0.3
λu=-0.3

Fig. 2 F (ϕ, u) with λu = 0.3, 0, and −0.3.

Figure 2のように，uの値に関わらず F (ϕ, u)は ϕ = ±1

で極小値を持つ．ϕ > 0と ϕ < 0は，それぞれ上段側の
テラスと下段側のテラスを表している．シミュレーショ
ンの初期設定では，ϕを y 座標の増加とともに 1から −1

に単調に減少させることで，y の正方向に前進する孤立
ステップを用意した．過飽和度 u > 0の場合には，F を
減少させるために，時間と共に ϕ > 0の領域が増加する．
つまり，上段側のテラスに対応する領域が増えるので，
ステップが前進することを表している．

ϕは結晶の高さに相当する非保存量であるので，時間
発展は次式で与えられる 29, 30)．

τ(θ)
∂ϕ

∂t
= −δF

δϕ

= ∇ ·
[
W (θ)2∇ϕ

]
+

∂

∂x

[
|∇ϕ|2W (θ)

∂W (θ)

∂xϕ

]
+

∂

∂y

[
|∇ϕ|2W (θ)

∂W (θ)

∂yϕ

]
− ∂F (ϕ, u)

∂ϕ
,(6)

ここで τ(θ)は緩和の時定数である．フェーズ場の変化は固化や融解によって生じるので過飽和度の変化も伴う．したがっ
て，吸着原子の過飽和度の時間変化も同時に考える必要がある．(6)式と共に解くべき拡散方程式は

∂u

∂t
= D∇2u−1

2

∂ϕ

∂t
−∇ · q, (7)

となる．ここで，Dは拡散係数である．(7)式の右辺第 2項が，固化によるフェーズ変数の変化に伴う吸着原子密度の変
化，第 3項はノイズの効果を表す．気相から結晶表面への入射や蒸発はないので，表面上での吸着原子の流れの揺らぎを
由来とする次式の条件を満たすノイズを用いる．

⟨qi(r, t)qj(r′, t′)⟩ = 2DFuδi,jδ(r − r′)δ(t− t′), (8)

ここで，qi(r, t)は q(r, t)の i方向成分である．熱平衡を実現するためには，ノイズの大きさ Fu は Fu = Ω2c0eq を満たす
べきである 31)．しかし，ステップのパターンがノイズにどのように依存するのかを知りたいので，シミュレーションでは
Fu を可変なパラメータとして扱う．
フェーズフィールド・モデルで用いた変数とステップ流モデルのカイネティック係数K(θ)や毛管長 d̃(θ)は以下のよう

に関連づけられる 30)．

K(θ) =
λW (θ)

a1τ(θ)

[
1− a2λ

W (θ)2

Dτ(θ)

]−1

, (9)

d̃0(θ) =
a1

λ

[
W (θ) +

d2W (θ)

dθ2

]
= d0(1− 15ϵ4 cos 4θ), (10)

ここで，a1 = 5
√
2/8かつ a2 = 0.6267であり，d0 = a1W0/λである．界面幅W (θ)に異方性を取り入れたことが，ここで

ステップの異方性として反映される．カイネティック係数が大きい極限を考えると，

τ(θ) =
a2λ

D
W (θ)2 =

a2λW
2
0

D
(1− ϵ4 cos 4θ)

2. (11)

となる．
(6)式と (7)式を正方グリッドで陽解法を用いて解く．初期配置では y = y0 で 1から −1に ϕを急峻に変える．無次元

化した過飽和度 uは y < y0 では 0，y > y0 では 0.5とする．x方向には周期的境界条件を用い，y = 0で ϕ(x, 0) = 1，
u(x, 0) = 0とする．原子供給源の初期位置は yp = ys + 3とステップ位置 ys の直前に配置する．時間刻み ∆tは∆t = 0.2

とし，1/Vp だけ時間が経った時に一格子分だけ原子供給源を y 方向に移動させる．シミュレーションでは 0 < y < yp で
ϕと uを変え，y > yp では ϕ = 0と u = u0 に保つ.
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3. シミュレーション結果

x

y

Position of adatom source 

Fig. 3 Snapshot of protrusions.

典型的な櫛状パターンとして，Vp = 4 × 10−3 での櫛
状パターンを Fig. 3に示す．青く塗られた部分が ϕ > 0

の領域で上段側のステップに相当している．異方性の強
さは ϵ4 = 5× 10−2 とし，W0 = 3， Fu = 10−5 とした．以
後のシミュレーションでは，特に断らない限り ϵ4, W0 およ
び Fu として，これらの値を用いる．y0 = 100として，幅
Lx = 800，長さ Ly = 2000の系でステップを成長させた．
まず直線ステップが不安定化して短い突起状の形態が

現れる．その後，Fig. 3に示すような指状枝からなる櫛状
パターンができ，指状枝の本数は変化せずに枝が高く伸び
て定常成長する．櫛状パターンの前方にある直線は原子供
給源の位置を示している．指状枝は周期的に並んで櫛状パ
ターンを形成しており，原子供給源が先端の直前にあることも分かる．

3.1 パターンへの異方性の強さと原子供給源速度の影響

0 0.01 0.02 0.03 0.04 0.05

0.004

0.006

0.008

0.01

0.012

0.014

0.016

0.018

ε4

Vp

Fig. 4 Morphology diagram.

まず異方性の強さ ϵ4 と原子供給源の速度 Vp を変えて，
どのような場合に Fig. 3で示すような櫛状パターンが現
れるかを調べよう．ϵ4 と Vp により現れるパターンを Fig. 4
にまとめた．赤く塗りつぶされた丸印 (●)は規則的な櫛
状パターンが現れたパラメータを表す．青く塗りつぶさ
れた四角形 (■)は，不規則に枝が伸びた海藻状パターン
を作るパラメータである．この 2つの印で示すパラメー
タでは，枝の先端が原子供給源に追従して成長する．中
抜きの四角 (□)と中抜きの三角 (△)は，枝の先端が原子
供給源に追従できない場合で，それぞれ海藻状パター
ンと樹枝状パターンを作るパラメータを表している．

ϵ4 によって決まる閾値 V c
p よりも Vp が大きくなると，ス

テップは原子供給源に追従できない．この場合には規則的
な櫛状パターンは現れない．Brenerらは過冷却融液からの自由成長時のパターンについて詳細に分類している 32) が，
ここではスナップショットを見て判断した．目視による判断のため，海藻状パターンと樹枝状パターンのパラメータ境界
には曖昧さが残るが，異方性が弱いときには海藻状パターンが現れ，Vp が十分大きく，かつ異方性が強くなると樹枝状
パターンが現れる．規則的な櫛状パターンは，ステップが原子供給源に追従して成長し，異方性が比較的強いときに現れる．

3.2 櫛状パターンにおける枝の周期

 20

 30

 40
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 100
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 160
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 240
 300

 400
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 1000

2 3 4 5 6 8 10 12 15 18

ε4=5x10
-2

, Fu=10
-5

, W0=3, d0=5x10
-2

(x10
-3

)

Λ
, 
λ

Vp

<Λ> in Lx=800
<λini> in Lx=180
<λini> in  Lx=800

growth in a channel

Fig. 5 Dependence of the period of protru-
sions in a comb–like pattern on Vp. Λ

and λini are averaged over 10 samples.

3.1節で，櫛状パターンが現れるパラメータ領域が分
かった．ここでは，櫛状パターンにおける枝の周期が原
子供給源速度とともにどうに変化するかを調べる．櫛
状パターンにおける指状枝の周期 Λと原子供給源速度
Vp の関係を Fig. 5に示す．赤い丸印●が，Λと Vp の関係
を表す．Vp が十分に小さいときには，枝の周期 Λは Vp

の増加とともに Λ ∼ V
−1/2
p と減少する．Λの Vp に対す

る依存性は，初期に現れる波長 λini(□と■)の依存性と同
じであるが，λini に比べて Λは数倍大きくなっている．
低速度側の振る舞いはモンテカルロ・シミュレーショ

ンで得られた振る舞いと同様である．しかし，高速度側の
振る舞いはモンテカルロ・シミュレーションとは異なり，Λ

は Vp の増加とともに急激に増加する．モンテカルロシミュ
レーションでは，格子と同程度の幅を持つ微細な構造も
形成できるが，フェーズフィールド・シミュレーションでは
W (θ)を有限としているために，そこまでの微細なパター
ンは形成できない．そのために，代わりに別の解が現れて
Λが Vp とともに増加するのではないかと考えている．実験 23) では，Vp の二分の一乗で枝の周期の減少のみがみられて
いる。我々の考えているように界面幅W (θ)が有限であることが，高速側での振る舞いの原因なら，実験ではモンテカル
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ロシミュレーションのようになると予想され，実験結果とも一致しているように見られる．しかし，実験ではまだ十分に
高速とはみなせない可能性もあり，より詳細な検討の余地がある.
ここでのモデルではステップ前方を一定速度で前進する原子供給源を考えている．このことが解析的に定常解を求め

ることを複雑にしている．Brenerらは無限遠方で温度が一定になる条件で過冷却液体中を成長する指状枝の性質につい
て解析的に調べた 33)．彼らはまっすぐで幅の狭い領域 (チャンネル)中を成長する孤立した枝について考え，成長速度が
チャンネル幅の二分の一乗に反比例して減少する解と，チャンネル幅によらずほぼ一定の速度を持つ 2つの解の存在を示
した．枝が周期的に現れるならば，チャンネル幅は櫛状パターン中の枝の周期と見なせるし，過冷却を過飽和度に読み替
えることは問題の本質を変えない．また，櫛状パターンが成長するときには，成長速度は Vp と一致している．したがっ
て，Brenerらの示したチャンネル幅と成長速度の関係は，櫛状パターンにおける枝の周期と Vp の関係と同等と見なせ
る．原子供給源がステップ直前にあるという違いがあるにもかかわらず，Vp が小さいときには Vp の二分の一乗に反比例
して枝の周期が減少するが Vp が大きくなると周期が増加するという Fig. 5で示した結果は，チャンネル幅に対して 2つ
の解が存在するという Brenerらが示したチャンネル幅と成長速度の関係 33) と傾向が良く似ている．

3.3 Vp が小さいときの櫛状パターンの性質
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Fig. 6 Time evolution of the velocity of the tip
of the highest protrusion, averaged over
10 samples.

一様な過飽和度にしたチャンネル内で孤立した枝を十
分に成長させると，吸着原子密度は定常分布になり先端は
一定速度で成長する．このときのチャンネル幅と成長速度
の関係を調べると，Vp が大きいときの Λと Vp の関係に漸
近する．このことは，Vp が大きくて Λが Vp とともに増加
する領域では，チャネル内を孤立して成長する指状枝の性
質によって櫛状パターンの周期が決まることを示している．

Brenerらのモデル 33) において，成長速度がチャンネ
ル幅の二分の一乗に反比例して減少する解は不安定な
解である．我々のモデルでこれに対応するのは Vp が小さい
ときの櫛状パターンであるが，このパターンは安定に成長
できる．原子供給源がステップの直前にあることが，この
安定化の原因ではないかと考え，Vp が小さい領域では櫛状
パターンの周期は次のような過程を経て決まると予想した．

【段階 1】直線ステップがマリンスーセカーカ型の不安定化を起こし一定の波数で揺らぐ．揺らぎの振幅は指数関数的に増大
し，ステップ上に突起状に飛び出した部分が現れる．周囲から供給される原子は十分な量がないために，直線ス
テップは原子供給源に追従できない．ステップに突起が現れたときには，先端部分は原子供給源から離れている．

【段階 2】それでも，突起部分の周囲は他の部分よりも高過飽和度であり優先的に成長する．より前方に飛び出した突起
の方がより多くの吸着原子を取り込む．隣接する突起の先端高さの揺らぎは，突起間の競合を起こし，突起の
数が減って粗大化が生じる．

【段階 3】粗大化しつつ指状枝の間隔が等間隔にそろう．指状枝の先端が，ゆっくりと前進する原子供給源に追いつくと，
速度は Vp に収束する。直線状の原子供給源が指状枝の先端の位置にあるので，先端位置が揃えられて揺らぎが
押さえられる．そのため，粗大化が起こらずに，指状枝が一定の周期で並んだ櫛状パターンは定常成長する．
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Fig. 7 Time evolution of the period between
protrusions, Λ, averaged over 10 sam-
ples.

上記の根拠となるシミュレーション結果をいくつか示
したい．Figure 6は，指状枝の先端の成長速度の時間変
化を示す 28)．縦軸はステップ先端の成長速度を原子供給
源の速度で規格化している．初期にはステップは直線的
なために原子供給源よりも遅く，V/Vp = u0 = 0.5の速度
で前進する．不安定化が起きると，段階 1で考えたよう
に指数関数的に加速する．先端速度は原子供給源速度より
も速くなるが，原子供給源に近づくと減速し，最終的に原
子供給源の速度と同じ速度になる．段階 3で考えたように，
原子供給源があるために指状枝の先端速度が減速される．

Figure 7は，Fig. 6のサンプルでの指状枝の周期の時間
変化を示している 28)．段階 1，2のように，先端が急速に
成長すると枝間隔が増加する．時刻 t = 10.5× 104 ごろに

はすでに枝間隔はほぼ一定値に収束している．段階 3で考えたように，指状枝の先端が原子供給源に到達してからは，枝
間隔はほとんど粗大化しない．
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Fig. 8 Dependence of the period between
protrusions Λ on the noise strength Fu.

Figure 8は，ノイズの強さ Fu に対する指状枝の周期の
依存性を示している．他のデータとは異なり Vp = 5× 10−3

のときの依存性であるが，低速度側であることに変わりは
ない．この図からノイズが強くなると枝の周期は短くなる
ことが分かる．枝の周期を決める要因は，初期の不安定化
の波長と枝の先端が原子供給源に追いつくまでの時間，つ
まり粗大化できる時間によるはずである．ノイズの強さの
変化は不安定化の波長は変えないが，不安定化の起きやす
さを変える．シミュレーションでは原子供給源の初期配置
はステップの直前である．原子供給量が少ないために不安
定化が起きるまでの間にステップは原子供給源から遅れる．
しかし，ノイズが強くなり早く不安定化が起きれば，不安定
化が起きたときに原子供給源とステップの距離があまり離れ
ていない．そのため，粗大化を何度も繰り返す前に原子供給
源に指状枝の先端が追いつくはずである．Figure 8で Λの
対数的な Fu 依存性は突起の指数関数的成長を反映していると考えられ，段階 1，2の解釈が正しいことを支持している．

4. まとめ

本稿では，ガリウム入射中のシリコン微斜面で観察される櫛状ステップの形成 23) を念頭に置き，ステップ前方を前進
する直線原子供給源があるときに起きるステップの不安定化について，フェーズフィールドシミュレーションで調べた結
果 27, 28) を報告した．櫛状パターンは異方性が強く原子供給源速度が遅いときに生じることがわかった．原子供給源速度
が十分に小さいときには，原子供給源がステップの前方にあることで本来は不安定なパターンが安定化する．また，この
速度領域では，櫛状パターンの周期は揺らぎの強さにも依存する．
本稿では，比較的 Vp が小さいときの櫛状パターンについてまとめたが，低速度と高速度での違いについても興味深

い 34)．パターン周期のノイズの強さに対する依存性や，系の幅と指状枝の本数の関係なども，Vp が大きいときと小さい
ときで違いが生じる．また，櫛状パターン中の指状枝の周囲の密度場の様子も大きく変わる．これらは，Vp が大きいと
きと小さいときの櫛状パターンの周期を決定する機構の違いを反映している．
原子供給源がステップの前方に存在するとみなせる系は，比較的特殊な系なのかもしれない．しかし，パターン形成の視

点から見るとシリコンカーバイド (SiC）表面でのグラフェンの成長時にも，指状に成長するパターンがみられ 35, 36, 37)，
これも同一の機構によると思われる．同様に説明できる系は，まだ他にもあるのかもしれないと考えている．
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