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研究成果の概要（和文）：本研究では、最表面近傍の原子座標を高精度に決定できる全反射高速陽電子回折
（TRHEPD、トレプト）を利用してSi(111) 7×7 再構成表面の構造を解析した。
　ノイズを低減するためのチャンバーの改良を行った。自動的な解析法を開発した。さらに再構成表面の超構造
からの回折スポットが重なっているデータを解析するための方法も開発した。得られたデータから、これまでに
提案されている2つの基本的なモデルを比較し、いわゆるDASモデルが正しいことを確認した。引き続いて、DAS
モデルの中でこれまで報告されてきた原子座標の正しさを調べ、再構成されたすべての原子の3次元座標の
TRHEPDによる決定を行う。

研究成果の概要（英文）：In this study, we measured diffraction spots from the Si(111) 7×7 
reconstructed surface using total-reflection high-energy positron diffraction (TRHEPD), which can 
determine the atomic coordinates near the topmost surface with high precision, and analyzed the 
structure.
  The measurement chamber was improved to reduce noise. An automatic analysis method was developed. 
A method was also developed to analyze data with overlapping diffraction spots from the superlattice
 of the reconstructed surface. From the obtained data, we confirmed that the so-called dimer adatom 
stacking-fault (DAS) model is correct. We then check the correctness of the previously reported 
atomic coordinates in the DAS model and perform TRHEPD determination of the 3D coordinates of all 
reconstructed atoms.　

研究分野：表面科学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
物質表面の特性や機能は構成原子の種類と配列で決まるので、構造（原子配列）決定は表面研究に不可欠であ
る。高性能半導体素子や先端的触媒においては、最表面の活用がますます盛んになっており、材料製造過程にお
いて表面の原子配列の制御が注目されつつある。
  TRHEPDは、様々な手段のなかでも、最表面から4原子層までに感度が高く、再構成表面の原子座標を3次元的に
決定するには最適である。第一原理計算で測定されたデータを再現するのではなく、第一原理計算に頼らず、む
しろ、それとつきあわせるための実験データを与える回折による構造解析法の中でも、表面感度の高いTRHEPDの
利用は今後ますます重要になると思われる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



１．研究開始当初の背景 
1950 年代末に発見された Si(111)7×7 表面構造は、極めて複雑な再構成表面として

知られている。その 7×7 単位胞内部の原子配置の詳細は、様々な表面構造解析法で研
究されてきた。それが、ダイマー、アドアトム、積層欠陥（dimer、 adatom、 and stacking-
fault）から成る、高柳らが提唱した「DAS モデル[1, 2]」で決着したのは、四半世紀後
の 1980 年代であった。 
しかし未だに、その単位胞内の全ての原子位置座標が第 1 原理計算の結果（理論）、

およびそれと独立な測定結果（実験）を比較して一致を確認することで確定していると
は言い難い。というのも、7×7 倍周期をもつことは量子ビーム回折のパターンから分
かるが、最表面の下何層かの原子も含めてすべての原子の位置座標を決定するには、回
折スポットの強度の精密な解析が必要だからである。 
 
２．研究の目的 
この Si(111) 7×7 再構成表面の原子位置の詳細を、最近新たな表面構造解析手法と

して発展している全反射高速陽電子回折（Total-reflection high-energy positron 
diffraction、TRHEPD、トレプト） [3, 4] を用いて定めることを目的とする研究を行
った。TRHEPD は、反射高速電子回折（RHEED）において電子を陽電子に置き換えた
実験手法であるが、電子と陽電子の電荷の違いのために結晶表面選択性と表面感度がよ
り高い。さらに 2020 年になって、この再構成表面に対する新たな原子配置（inter 
digitated faulted adatom structure、 DFA）モデルが Demuth [5]により提唱された。こ
のことも、の問題が未だ解決していないことを示している。そこで、まず、DAS モデル
と DFA モデルのいずれが基本構造としてより適切かを判定することにした。 

 
３．研究の方法 
実験は、KEK 物構研の低速陽電子実験施設（SPF）に稼働中の超高真空 TRHEPD 装

置を用いた。また、データのバックグラウンドノイズを画期的に少なくするため、反射
防止処理を施したビューイングポートを作製して使用した。TRHEPD 構造解析には、
東大物性研の計算機センターで開発・公開された汎用表面構造解析フレームワーク
2DMAT [6]と、2DMAT 用に開発された動力学的回折理論による順問題ソルバ sim-
trhepd-rheed [7]を利用した。 

TRHEPD は陽電子ビームをすれすれの角で入射して得られる回折パターンの 00 ス
ポットの強度の視射角依存性であるロッキング曲線を得る。一方で、想定する結晶配列
モデルに対して動力学的回折理論を使ってロッキング曲線を計算し、実験データとの差
の評価関数である R 因子を最小にするように原子位置座標を最適化する。 

TRHEPD では、エネルギー10 keVの陽電子ビームを使うため、波長が𝜆𝜆 =  0.012 nm

と結晶の格子定数より遙かに短く、そのためビーム進行方向の格子間隔には敏感でない。し
かし進行方向に垂直な格子間隔には敏感である。ビームを結晶の対称性のよい方向から視



射角（表面から測った角度）θが 5°程度以下のすれすれの角で入射すると、表面付近の原
子配列の各原子の、表面に垂直な座標（z 成分とする）と、面内の座標（x 成分とする）に
敏感なパターンが得られる。続いてもう一つの対称性のよい方向であるｘ方向からビーム
を入射して測定すると、面内座標のｙ成分に敏感なパターンも得られるので、3 次元の座標
を決定できる。さらに、面内座標に敏感でなくなるように注意深く選んだ対称性の悪い方向
からビームを入射すると、座標のｚ成分と原子の占有率（各ｚにおける各原子の数密度）の
みに依存するデータが得られる[8]。これを「一波条件」の測定といい、対称性のよい方向
から入射する測定を「多波条件」の測定という。実際の測定では、まず一波条件の測定のデ
ータを解析して、各原子の z座標と数密度を定め、その後で、2 個の独立な多波条件のデー
タから面内の 2 方向の座標を定める。 
測定には KEK 物構研低速陽電子実験施設の望月出海氏の協力を得た。また解析には

望月氏と東北大学金属材料研究所の花田貴氏の協力を得た。 
 
４．研究成果 

始めに、Si(111) 7×7 再構成表面の基本構造として、図 1 に示した DAS モデルと
DFA モデルのどちらがより適切かを調べた。 
まず、陽電子ビームを<112�>方位から 7.2°ずらした「一波条件」のロッキング曲線

を測定して、モデルを比較した。DAS モデルによる理論計算の結果[2]の z 位置座標と
占有率を構造パラメータ初期値として利用した。結果、 TRHEPD 測定と計算によるロ
ッキング曲線の間には非常に良い一致が見られ、R 因子[8]は約 1.5%であった。経験的
に、R因子が 2％より小さければ、原子配置（ここではその z 位置座標と占有率）は概
ね正しいと判断することができる。 

DFA モデルについても調べたところ、R 因子はDAS モデルと同様に十分に小さくな
った。原子の占有率に関して、DFA モデルは DAS モデルとほとんど違いがないため、

図 1 DASモデルと DFSモデル（[2, 5]） 



ｚ座標の最適化だけで同じような結果が得られたのである。このため両モデルの峻別に
は、面内 x、y 成分の原子配置に敏感な多波条件の実験データの利用が必須であること
が確認された。 
面内座標については、図 1のDASモデルとDFAモデル間の原子配置を比較すると、

上から 3 層目に並ぶ黄色で示した Si 原子群について、z 成分は同じでも、<112�>方向
には配置が大きく異なっている。このため、<11�0>入射の多波条件のデータを解析すれ
ば、両者の峻別が可能と予想される。 
そこで引き続き、互いに垂直な対称性関係にある<11�0>と<112�>入射の「多波条件」

で測定したロッキング曲線の解析を進めた。この条件では、 z 位置座標と占有率に加
えて、<11�0>入射では<112�>方向（x 成分）、<112�>入射では<11�0>方向（y 成分）の感
度が加わる。実際の解析では、既に一波条件の解析で確立した原子座標の z 成分と占有

率を前提として、面内の 1 成分（ｘもしくはｙ成分）を求める。図 2（左）は、<11�0>
入射、すなわち<112�>方向（x 成分）に感度を持つ TRHEPD 実験結果に対して、DAS
モデルを最適化した結果である、R 因子は約 2.3%であり、比較的よい一致である。一
方、図 2（右）は DFA モデルを最適化した結果を示す。θ= 3.2°や 3.7°近傍に実験
結果には見られないピークが出ており、一致はよくない。その結果、R 因子は約 6.4%
となった。両モデルで差が出たのは、既に述べたように、上から 3 層目に並ぶ Si 原子
配置（x 成分）が違うからである。一方、<112�>入射、すなわち原子座標の<11�0>方向
成分（y成分）に感度を持つ実験結果についても比べると、DASモデルを最適化したと
きの R 因子は約 2.1%、DFA モデルを最適化したときの R 因子は約 2.8％で、やはり
DAS モデルの方が一致がよかった。 
以上のように、<11�0>入射の多波条件の測定結果に対する R 因子の計算値の比較が

決定的な理由で、Si(111)7×7 再構成表面の 3次元の原子位置座標(x, y, z 成分)は、DAS
モデルが正しいとわかった。 

図 2 <112�>方向の多波条件測定に対する DASモデルと DFAモデルの最適化 



残る課題は、Si(111)7×7 再構成表面のすべての原子について 3次元原子位置座標を
高精度に確定することである。現在、上記ロッキング曲線をもちいた構造パラメータの
フィッティング計算を進めると共に、方位角 φ の関数として測定した 00 スポット強
度データ（方位角プロット）の解析もトライしている。方位角プロットは、視射角θが
全反射臨界角θc 以下である場合には、吸着原子と第 1 層の原子位置座標の面内成分の
みに感度を持つ[9]。また、θを徐々に大きくして取得した測定データを逐次的に解析
することで、下層原子の位置座標も上から順々に高精度を保ちつつ決められると考えら
れる。このように各原子座標のｘ、y、z 成分を独立に、上の層から決めることで、原子
位置座標の決定精度を、これまでの方法より飛躍的に向上させられると期待している。 
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