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研究成果の概要（和文）：Ag基板上にSi原子を蒸着した際に生じるSi原子からなる2次元構造体の幾何構造と電子物性
を、走査トンネル顕微鏡、低速電子回折、密度汎関数第一原理計算等を用いて研究した。複数の超構造を確認し、その
なかで単相で生成する４x４超構造について詳細に検討した。第一原理計算や電子回折による構造解析から、４x４超構
造はSi原子がハニカム格子を組む二次元表面物質（シリセン）であることを明らかにした。その電子状態は、基板との
強い混成によって、Dirac電子系から大きく変調されていることも明らかにした。h-BN単原子シートで金属基板を覆う
ことで、Dirac電子系を有するシリセンが得られることを理論的に示した。

研究成果の概要（英文）：We investigated geometric and electronic structures of tw-dimensional 
superstructures consisting of Si atoms on Ag(111) by using scanning tunneling microscopy, lo-energy 
electron diffraction, density functional theory calculations and etc. We observed several superstructures 
after depositing Si atoms on the Ag(111) substrate. We investigated in detail 4x4 superstructure which 
appears as a single phase. Geometric analysis by electron diffraction and theoretical calculations has 
shown that the 4x4 structure is a honeycomb lattice of Si atoms (it can be called as Silicene). We also 
found that the electronic structure is strongly modified comparing with that of freestanding silicene 
which shows Dirac fermion features because of the strong hybridization with the substrate electronic 
system. We theoretically demonstrated that metal substrate covered with a monolayer h-BN sheet provides a 
good stage to realize Dirac fermion silicene.

研究分野： 表面科学

キーワード： シリセン　表面界面　Dirac電子系　シリコン　ハニカム構造
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１．研究開始当初の背景 
 炭素原子からなるグラフェンは、パイ電子

の2次元ハニカムネットワークに由来する特

異なエネルギーバンド構造を示す。フェルミ

準位近傍ではエネルギーギャップのない

Dirac コーンと呼ばれる特異点を持つ。特異

点近傍の電子・正孔は、相対論的フェルミ粒

子として振る舞い、通常の 2次元電子系とは

異なる量子ホール効果や Landau 量子化など

興味深い現象を引き起こす。キャリア移動度

が従来の半導体材料に比べ桁違いに大きい

ことや、剛性が高く・熱力学的に安定である

ことから、次世代デバイス材料として期待さ

れ、精力的な研究が進められている[1]。 

 炭素と同じ 14 族に属する Si や Ge は、炭

素と異なりグラフェンのような平面型の同

素体を作ることはないと思われてきた。この

ことは、A2H4（A = C, Si, Ge）型の水素化

物の構造を比較すると、エチレン分子は平面

型構造であるが、Si や Ge の水素化物は非平

面型のトランスベント構造をとることから

も理解される。近年、グラフェン研究に触発

され、Si や Ge の低次元ハニカムシートが注

目されるようになってきた。2009 年にトルコ

の理論グループが、Si や Ge の２次元ハニカ

ムシートが安定に存在することを、第一原理

計算により報告した[2]。しかし、実験によ

る合成例はほとんど報告されておらず、幾何

構造や電子物性は未開拓の状況であった。 
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２．研究の目的 
 本研究の目的は、Si や Ge のハニカムシー
トの作製方法を確立し、その基礎物性を明ら
かにし、新奇物質に潜む新しい物理・化学現
象の探索と機能性材料としての可能性を追
求することである。 
 ハニカムシートの作製と生成機構の解
明：金属から絶縁体など多様な基板上におい
て、ハニカムナノシートの作製方法を確立し、
その構造を明らかにする。また、生成過程の
メカニズムを解明する。 
 ハニカムシートの電子物性の解明：Dirac

コーンの有無と形状、バンド分散関係、磁場
下における Landau 準位の形成、量子サイズ
効果に着目して、形状、サイズ、次元と電子
状態の相関関係を明らかにする。 
 
３．研究の方法 
 超高真空において、Ag基板に Si 原子を蒸
着し、加熱温度蒸着速度の関数として形成す
る超構造を超高真空極低温走査トンネル顕
微鏡(STM)、電子回折（RHEED、LEED）により
調べた。電子物性は、STM による顕微トンネ
ル分光(STS)と強磁場下でのランダウ分光を
用いた。実験研究と並行して、密度汎関数理
論第一原理計算による幾何構造および電子
状態の解析を行った。 
 
４．研究成果 
①シリセン生成条件の確立 
Si 原子の蒸着速度と蒸着中の Ag 基板の温度
の関数として、生成する超構造および表面形
状を調べた。超構造の形成は、基板の温度に
敏感であり、520〜570K の温度範囲で超構造
の形成が観察された。一方、蒸着速度には明
確な依存性が観察されなかった。蒸着量に応
じて、基板 Ag(111)格子に整合した 4x4、√
13x√13 R13.9°, √3x√3R30°, √19x√
19R23.4°、および格子不整合をなす 3.5x3.5、
4/√3x4/√3 構造が形成するのがわかった。
並行して行った STM 観察では、4x4、√13x√
13 R13.9°、3.5x3.5、4/√3x4/√3構造が観
測された（図：低速電子回折による Si 超構
造の相図）。STM 像からは、4x4、√13x√13 
R13.9°、4/√3x4/√3構造はハニカム格子で
あることが示唆された。（文献 9,10） 

 
 
②シリセンの幾何構造の決定 
単相で現れる 4x4 超構造について、幾何構造
の詳細な検討を行った。(i)STM によるイメー
ジングとDFT計算による全エネルギー計算お
よび STM 像のシミュレーション、さらに(ii)
テンソル LEED(低速電子回折)による構造解
析を行った。4x4 超構造の単位格子は、18 個
の Si 原子がハニカム格子を組み、そのうち
の 6 個の Si 原子が真空側に変位したバック
ル構造からなることを明らかにした（図：4x4
超構造の構造モデル）。(i)(ii)の構造解析結



果は、定量的にも非常に良く一致している。
バックル構造のため、基板の Ag 原子も部分
的に変位しており、Si 原子と Ag 原子の相互
作用が弱くないことを示唆している。√13x
√13 R13.9°についても、STM イメージング
とSTM像の理論計算から構造モデルを提案し
た。（文献 4,9,10） 
 

 
③シリセンの電子状態 
 強磁場下でのSTSによるランダウ準位の計
測を4x4超構造について行った。この実験は、
4x4 超構造が Dirac 電子系を有すれば、線形
バンド構造に由来する異常量子ホール効果
が観測されるとの予測に基づいている。予測
に反して、ランダウ準位は観測されなかった。
この理由を明らかにするために、第一原理計
算によりバンド構造を検討した。基板の有無
によるバンド構造の違いを調べた結果、基板
電子系との混成が強く元々持っていた Dirac
電子系が著しく変調されていることが明ら
かとなった。混成による対称性が崩れ Dirac
電子系が消失したと解釈できる。4x4 シリセ
ンはDirac電子系をもたないハニカムシート
であることが分かった。（文献 1,8） 
 4/√3x4/√3 構造について、STS によって
電子状態を調べた。4/√3x4/√3 構造の STS
空間マッピングには、準粒子干渉パターンが
観測される。試料電圧の関数として準粒子干
渉パターンを計測し、そのフーリエ変換像か
ら電子の結晶運動量を決定し、準粒子のバン
ド構造を決定した。有効質量 0.14 の 2 次元
自由電子的なバンド分散が得られた。この構
造には、自由電子的に振る舞う軽い電子の存
在が明らかとなった。（文献 7） 
 
④シリセン合成基板の探索 
上記③の結果から、Dirac 電子系を有するシ
リセンの合成には、基板とシリセン層の相互
作用を抑えることが重要であることがわか
った。第一原理計算により、基板の探索を行
った。Cu(111)表面を h-BN 単原子シートで覆
った基板上のシリセンの安定性と電子構造
を検討した。熱力学的にシリセンは安定であ
ること、Dirac 電子系が保持されることが明
らかとなった。h−BN 層がない場合には、Si-Cu

の混成が強く電子構造は大きく変調される。
h-BN 層が、シリセンの Dirac 電子系を基板電
子系から有効に遮蔽してることがわかった。
（文献 3） 
以上の成果は、総説論文として（文献 1）、和
文の解説論文として（文献 4,6）発表してい
る。文献 10、文献 8は発表以来 100 回以上引
用され（Web of Science による）、シリセン
研究の重要な成果として国際的に高く評価
されていることを示している。 
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