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研究成果の概要（和文）：本研究では、電荷移動が表面超構造に与える影響を解明するために、反射高速陽電子回折を
用いて、高濃度ボロンドープSi(111)表面にCsとSnが吸着した新奇表面超構造の原子配置と電荷移動量を調べた。ロッ
キング曲線の測定と解析から、以下の3点が明らかになった。(1)Cs吸着の場合、Cs原子は単一の高さに吸着し、大きな
電荷移動を伴う。(2)Sn吸着の場合、Sn原子は少なくとも2つの異なった高さに吸着し、Cs吸着の場合に比べ、電荷移動
量は少ない。(3)基板のB原子の濃度減少に伴い、表面構造が徐々に変化する。以上の結果から、表面超構造は吸着原子
と基板間の電荷移動により大きな影響を受けることがわかった。

研究成果の概要（英文）：We have investigated atomic configurations and charge transfer for the surface 
structures of Cs and Sn adsorbed on highly B-doped Si(111) surface by using high-brightness reflection 
high-energy positron diffraction. The Cs adatoms for the Cs/Si(111)-2√3×2√3-B surface have the same 
height, accompanied by a large amount of the charge transfer from the Cs to the substrate. For the 
Sn/Si(111)-2√3×2√3-B surface, the Sn adatoms have more than two different heights and the amount of 
the charge transfer is small as compared with the Cs/Si(111)-2√3×2√3-B case. The atomic configurations 
for the Sn/Si(111)-2√3×2√3-B surface gradually change with decreasing the concentration of the B 
atoms. We found that the atomic configurations of surface superstructure are affected by the charge 
transfer between the adatoms and the substrate.

研究分野： 表面科学
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１．研究開始当初の背景 
物質の表面では、物質内部（バルク）に比

べ電子相関や電子・フォノン相互作用が強く
働くため、バルク物質では観測されない多彩
な新奇物性の発現が期待される。例えば、ボ
ロン（B）原子が高濃度にドープされた Si(111)
表面上へのカリウム（K）原子吸着の場合、
電子と格子が強く相互作用したバイポーラ
ロン絶縁体が形成される。B 原子がドープさ
れていない表面では、バイポーラロン絶縁体
が形成しないことから、吸着原子と基板間で
の電荷移動により、表面構造と物性が大きく
変化すると考えられた。しかし、これらの研
究例は少なく、原子変位と電荷移動の関連に
ついては不明な点が多かった。したがって、
電子相関や電子・フォノン相互作用が強く働
く表面超構造の原子配置と電子状態の理解
が非常に重要となっていた。 
 
２．研究の目的 
本研究では、表面敏感な構造解析手法であ

る反射高速陽電子回折（RHEPD）を用いて、
高濃度に B 原子をドープした Si(111)表面上
へのセシウム（Cs）およびスズ（Sn）吸着に
より発現する新奇な表面超構造を対象とし
て、吸着原子と基板間の電荷移動による原子
配置への影響を解明する。 
 
３．研究の方法 
実験は、最近高エネルギー加速器研究機構

（KEK）にて開発した高輝度 RHEPD 装置に
て行う。回折スポット強度の視射角依存性
（ロッキング曲線）の測定と動力学的回折理
論に基づく強度解析から、表面構造の原子配
置と電荷移動量を決定する。試料は、高濃度
に B 原子をドープした Si(111)表面をフラッ
シングとアニールにより清浄化した後、Cs
または Sn 原子を吸着させることにより、
2√3×2√3 表面超構造（図 1 参照）を作製する。 
 
４．研究成果 
 基板として用いた高濃度にB原子がドープ
された Si(111)表面は、表面偏析により B 原子
が S5サイトの Si 原子と置換することにより、
√3×√3 構造を形成する。始めに、1200℃での
フラッシングと900℃での10分間のアニール
を繰り返すことにより、広いドメインサイズ
を持つ√3×√3 構造の形成を、走査型トンネル
顕微鏡（STM）と反射高速電子回折（RHEED）
を用いて確認した。続いて、√3×√3-B 表面上
に Cs 原子を飽和吸着させ、2√3×2√3 超構造
の形成を確認した。 
 図 2 は、Cs/Si(111)-2√3×2√3-B 表面からの
RHEPD ロッキング曲線の測定結果である。
表面垂直方向の原子配置と電荷移動量を評
価するため、これらの変化に敏感な入射方位
（[ 211 ]から 7.5°オフ）で測定した。全反射領
域にディップ構造が見て取れる。以前の K 原
子吸着した場合のロッキング曲線の測定結
果と類似していることから、両者の原子配置

はほぼ同一であることが考えられる。したが
って、Cs 原子は単一の高さに吸着し、Cs 原
子 1 個当たり 1 個の電子を基板に供給してい
ることが示唆される。 
 次に、吸着原子種の違いによる構造変化を
調べるために、高濃度 B ドープ Si(111)表面上
への Sn 原子吸着構造の原子配置を調べた。
図 3 は、Sn/Si(111)-2√3×2√3-B 表面からの
RHEPD ロッキング曲線の測定結果である。
Sn 吸着の場合においても全反射領域にディ
ップ構造が見て取れる。動力学的回折理論に

 
 
図 1  以前の研究により決定された
K/Si(111)-2√3×2√3 表面の構造モデル。本
研究の基本構造と考えられる。 
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図 2  Cs/Si(111)-2√3×2√3 表面からの
RHEPD ロッキング曲線の測定結果。比較
のため、K/Si(111)-2√3×2√3 表面からの実
験と計算結果も示す。 



基づく強度解析から、Sn 原子が単一の高さに
吸着する構造モデルでは、観測した曲線の形
状を説明できず、少なくとも 2 つの異なった
高さに吸着していることがわかった。また、
Sn 原子吸着前の曲線と比べ、高角側のピーク
のシフトが小さいことから、Sn 原子の吸着に
よる電荷移動量は少ないことが示唆される。
√3×√3-B 表面上に K 原子を蒸着させると、同
様に 2√3×2√3 超構造を形成するが、K 原子吸
着の場合は電荷移動量が大きく、また、単一
の高さに吸着していることから、対称性は同
じであるが、これらの構造は全く別の原子配
置を持つことが考えられる。 
 次に、基板のアクセプター原子による表面
超構造への影響を解明するために、B 原子の
濃度を減らした基板を準備し、その表面上へ
の Sn 原子吸着構造を調べた。基板のアニー
ル時間を調整することにより、S5サイトにお
けるB原子の置換割合は約75%と見積もられ
た。ロッキング曲線の測定の結果、約 100%
を B 原子で置換した表面に比べ、全反射領域
に見られるディップと 3°付近の強度が減少
し、5°付近の小さなピークがわずかに高角側
にシフトした（図 3）。このことから、基板の
B 原子の濃度変化により、最表面の Sn 原子
の高さのシフトとわずかな電荷移動が引き
起こされたと考えられる。同様にして、B 原
子がドープされていない Si(111)表面上にお
いても 2√3×2√3 超構造を作製し、ロッキング
曲線を測定した結果、B 原子の濃度が減少し
た基板上で観測された上記の変化がより顕
著に観測された（図 3）。以上の結果から、ア
クセプター原子の濃度が変化するにつれて、
吸着原子と基板間の電荷移動量が変化し、そ
れに伴い最表面の吸着原子の位置も変化す

ることがわかった。 
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図 3  Sn/Si(111)-2√3×2√3 表面からの
RHEPD ロッキング曲線の測定結果。ボロ
ン原子の濃度が異なる 3 パターンの基板
を用いた。 
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