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研究成果の概要（和文）：低速高電離イオン（HCI）は固体表面に電子励起による高原状・ 

層状的膨らみ（ヒロック）を作る。我々はその形成機構を、『電子励起過程に続く局在フォノ
ンの協力現象的な緩和』と予測した。その物質依存性の解明に、原子の集積状態により電子
状態が大きく変わる炭素系固体に注目し、ヒロック形成のもっとも重要な機動力が、フェム
ト秒で働く光学フォノンとピコ秒で働く音響フォノンに因るとする「２フォノンモデル」を
確立した。 

                                   
 
研究成果の概要（英文）：The low-energy highly charged ion（HCI）produces hillocks on a 
solid surface, which are mesa-like protrusions as the result of electronic excitation 
due to HCI. Our aim has been to make it clear how generally the electron-phonon 
interaction can explain the formation mechanism, for a wide range of target materials. 
The first step of synergetic reaction of target atoms may be to form the fast phonon, 
which is already known in semimetal and semiconductor. This is the optical phonon where 
intraplane motion of atoms is characteristic. The second step is the acoustic phonon 
caused by the entering HCI. These two types of successive phonons may produce the hillocks 
by a low-energy HCI, at least in the case of a semimetal.                                                           
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１．研究開始当初の背景 
 

低速高電離イオン(HCI)が固体表面に作
る照射痕（ヒロック）は、絶縁体、半金属、

導体で、その形状や大きさに於いて明確な
差が有る。 
HCI 照射は高電場の接近を意味し、固体内
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電子の励起は HCI が固体へ入射する前か 
ら始まる。真空中にある HCI が固体中の電
子を励起し自身の高励起状態に捕獲して
つくる高電離状態の中空原子や、その脱励
起の理解は、COBM モデルとして既に確立さ
れていた。 
COBM自体はHCIへの電子移行に関しては

半金属や絶縁体にも準用できる。しかし電
子励起後の固体側の応答は、金属と絶縁体
ではモデルも全く異なる。半金属について
はいずれのモデルが適切かも自明ではな
かった。従って並立する２つの経験的モデ
ルに代わって、『電子励起が電子格子相互
作用を駆動した結果としての原子移動』と
いう課題に対する、合理的かつ統合的な理
論モデルの解明は積年の課題であった。 
 
 

２．研究の目的 
 
研究目的は、『高励起の電子系と局在フ

ォノンの相互作用』を調べる事である。固
体応答の物質依存性を調べるためには、絶
縁体でも金属でもない半金属を対象とす
るのが好適であるため、『結晶構成の幾何
構造によって半金属（結晶性グラファイト
＝HOPG）から絶縁体（ダイヤモンド）まで
多様な電子的特性を持つ』炭素系固体に注
目した。実際にも、HOPG の実験結果は豊富
である。 
この研究は、次の３段階で進めた。 
(1) トリガーとしての電子励起 
(2) ビーム照射への固体応答 
(3) フォノンモデルの構築 

 
 
３．研究の方法 

 
(1) 電子励起 
固体中の電子励起の評価には、固体中の

電子ガスの密度分布に応じた励起（r依存）
と考えるか、バンド中の電子励起（k依存）
と考えるか、個々の原子の軌道電子の励起
（Ψ依存）と考えるかの３つがある。 
 

HCI によるバンドからの励起は、既にダイ
ヤモンドについて検証した(DOI:10.1016/ 
0168-583X(95)00155-7)。個々の軌道電子
の励起については、別に進行中の新学術研
究(No. 2103)で検討している。密度汎関数
法に基づく評価法 (http://dx.doi.org 
/10.1016/S0080-87848784(08)62675-7)は、
チャンネリングの際の衝突係数依存性の
評価には、その有用性が顕著であった
（DOI:10.1016/0168-583X(95)01546-9）。
今期は密度汎関数法の評価法をさらに深
化させる。 

(2) 固体応答 
イオン注入は不純物を結晶中の特定の

サイトに置くことを目的とする。しかし照
射によって、結晶中の長距離秩序は一旦失
われる。数ピコ秒以内で終結する、この「秩
序無秩序」構造転移は、原子的シミュレ
ーションにより確認できる。その進み方が
協力現象的であり、さらにポストアニーリ
ングによる回復傾向にも、同様の傾向が見
られた。これは固体原子が個別でなくフォ
ノンとして応答する可能性を示唆し、層状
的変形であるヒロックに対して、フォノン
寄与の可能性を検討する必然性が有る。 
 
(3)フォノンモデル 
金属と絶縁体では電子格子相互作用の

結果モデルが異なる。金属の場合、電子励
起エネルギーは、「まず高温時に自由電子
衝突により速やかに、低温時に原子・原子
衝突により緩やかに霧散される」という 2
温度（段階）モデルが用いられる。絶縁体
の場合は、「限局領域での電子励起エネル
ギーから熱エネルギーへ変換」という熱ス
パイクモデルが用いられる。しかしこれら
両極端の経験的な 2つのモデルは、その中
間的電子特性を持つ半金属に対して、明快
な答えを持たない。 
半金属や半導体には特有の光学コヒー

レントフォノン励起が確認されており、ま
た音響フォノンは形成された空孔による
ことも確認されているので、2 種類のフォ
ノンの段階的生成が、ヒロック形成に有効
かどうかを確かめる。 
 
 

４．研究成果 
 
(1) トリガーとしての電子励起 
5 節の雑誌論文⑤、⑥、⑧が該当する。

密度汎関数法に基づく電子励起に関して、
本研究では相反性を検討し⑤、クラスター
についても検討した⑥、⑧。また招待講演 
(SHIMEC2012) で、一連の結果を報告する。 

 

 
 
              
 
 
 
 

 

 

 

 

 

 

図１．100 keV の N イオンをダイヤモ
ンドに照射するときの電子励起によ
るエネルギー損失。論文⑤  
 



 

 

(2) ビーム照射への固体応答 
5 節の雑誌論文①-④、⑦-⑩、著作①、 
②、学会発表①-③が該当する。 
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低エネルギービームの場合、数百フェム
ト秒のうちに、入射エネルギーは固体中に
散逸（図２）する。この照射効果を長距離
秩序変数（LRO）で評価すると、数ピコ秒
で結晶性の崩壊が急峻に起こり、アニーリ
ングによって突発的な修復スパイクが現
れる（図３）。この特異な回復傾向は協力
現象的な結晶性の回復を意味し、フォノン
励起の寄与を物語る。 

 

(3) フォノンモデルの構築 
5 節の学会発表④-⑤が該当する。これら

の学会では、慎重を期して論文を発表しな
かったが、2012 年の国際会議(Ion Im- 
plantation Technology, Valladrid, Spain, 
June 25-29)では、論文を提出する。 
 
結晶性の炭素系固体について、フォノン

励起を検証した結果、半金属である HOPG
に限定した段階ではあるが、『２フォノン
モデル』を確立した。実際、半金属結晶で
ある HOPG においてはヒロック形成を再現
した。本研究の目標であった HCI が半金属
結晶に入射する系について、確定したモデ
ルの骨子は以下のようである。 

低速 HCI が固体表面へ接近すると、その
高い静電エネルギーは真空を挟んで固体
から多くの電子を捕獲する。その結果、半
金属結晶では固体側の応答として、速いコ
ヒーレントフォノン励起が、フェムト秒ス
ケールで励起される。これは HCI からの運
動量移送を伴わない光学フォノンである。 
 
実際に HCI が固体中に入射すると、入

射イオンの運動量が結晶中の原子に受け
渡されて多くの空孔ができ、それら空孔が
音響フォノンを励起する。他方、光学フォ
ノン励起に起因する非平衡を緩和するよ
うに必然的に音響フォノンも誘起され、ピ
コ秒スケールでは、この音響フォノンがエ
ネルギー散逸過程を主導する。 
 
このモデルは、光学フォノンによる原子
移動が、表面に平行な面内振動である点に
特徴があり、電子励起の結果、原子集団の
振舞いに層状構造が期待できる点がモデ
ル作成に当たっては新しく、ヒロック形成
を説明する重要な決め手と考えられた。 
「より普遍的な電子・格子相互作用の解
明」に向けての問題点が絞り込めたことは、
将来に向けての大きな成果である。 
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