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研究成果の概要（和文）：Ge/Si(001)ミッシングダイマー列にPTCDA分子やペンタセン分子を少量吸着させたと
ころ、当初の予想に反して自己組織化が起こらないことが分かった。そこで、その原因を探るために、Si(001)
清浄表面上にペンタセン分子を吸着させて初期成長過程をSTMで詳細に調べる実験と、Ge(001)清浄表面上に
PTCDA分子を少量吸着させてその化学吸着構造をSTMとDFTで詳細に調べる実験を行った。さらに、極低温で超電
導になることが報告されているSi(111)-√7×√3-In表面構造をXPSとSTMとDFTで詳細に調べる実験も行った。そ
れぞれの結果を国際英文誌に投稿した。

研究成果の概要（英文）：We found that PTCDA and pentacene molecules were not self-ordered on the 
missing dimer row formed on the Ge/Si(001) surface. Therefore, in order to investigate its reason, 
we have curried out STM and DFT studies of initial growth of pentacene thin film on Si(001) 
substrate, and adsorption and self-ordering of PTCDA molecules on Ge(001). Furthermore, we also 
studied surface structure of the Si(111)-√7×√3-In that is known to be surface super conductor at 
low temperature by means of XPS, STM and DFT. Each research result was published in international 
journals.

研究分野：表面物理

キーワード： 走査トンネル顕微鏡　ナノ表面・界面

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
1分子が1ビットに対応する記録媒体が出来れば、現在のフラッシュメモリに代表される記録媒体の記録密度を大
幅に向上させることができる。一方、シリコン無機半導体と有機半導体から成るハイブリッド・分子エレクトロ
ニクス素子の実現には、無機・有機半導体界面を原子レベルで観察して制御する技術が重要である。上記2つの
デバイスの実現に関連する共通技術として、シリコンやゲルマニウムといった典型的な無機半導体上での、
PTCDA分子やペンタセン分子といった典型的なn型有機半導体の化学吸着構造や成長過程を原子レベルで詳細に調
べることで、無機・有機半導体界面の構造や性質を制御する方法を研究した。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 
これまで申請者らは、シリコン上の有機半導体から成るハイブリッド・分子エレクトロニクス
素子の実現に向けた基礎研究として、Si(001)-2×1 表面上での多環芳香族有機分子の吸着構造を
研究してきた。その過程で、Si(001)表面上に数原子層の Geを真空蒸着することで作製したミッ
シングダイマー列構造(Ge ダイマーが横一列に並んで抜けた構造)上に、dibenzo[a,j]coronene 
(DBC)分子を真空蒸着すると、個々の DBC 分子がミッシングダイマー列に沿って自己組織的に
規則配列する現象を発見した。 
一方で、本研究で用いた 3,4,9,10-perylenetetracarboxylic dianhydride (PTCDA)分子を Si(001)-2×1
表面上に化学吸着させた研究も行い、Si(001)表面上に吸着した PTCDA分子の吸着構造を、走査
トンネル顕微鏡(Scanning Tunneling Microscopy: STM)の探針を用いて可逆的に繰り返し 180°回転
させられることを発見した。 
これら上記の 2 つの研究成果を融合させて、PTCDA 分子を Ge/Si(001)上のミッシングダイマ
ー列構造に沿って自己組織的に規則配列させて、STM探針で吸着構造を 180°回転させるスイッ
チング動作をさせることにより、1個の PTCDA分子が 1ビットに相当する様な超高密度記録媒
体の原理実証プロトタイプを試作することを着想した。 
 
 
２．研究の目的 
 
上記のこれまでの研究成果をもとに、本研究では PTCDA/Ge/Si(001)構造の超高密度記録媒体
の原理実証プロトタイプを試作する。まず初めに、Ge/Si(001)表面上のミッシングダイマー列構
造上に PTCDA 分子を化学吸着させて、分子が自己組織的に規則配列する作製条件を明らかに
する。そして、規則的に配列した PTCDA分子上で、STM探針を用いて吸着構造を 180°回転
させるスイッチング動作が可能となる条件を明らかにする。最後に、STMのバイアス電圧とト
ンネル電流を変化させて分子の吸着構造が 180°回転する確率を調べ、回転動作の物理的な原理
の詳細を明らかにする。 
 
 
３．研究の方法 
 
本研究では、Ge/Si(001)表面上に個々の PTCDA 分子を自己組織的に規則配列させて、1 個の

PTCDA 分子が 1 ビットに相当する様な超高密度記録媒体の原理実証プロトタイプを試作する。 
実験装置は、福岡大学に設置されている JEOL社製の超高真空 STM装置(JSTM-4500XT改)を使
用する。本装置には石英坩堝の PTCDA蒸着装置が既に備わっているので、それを使用する。ま
た Ge蒸着装置は、現在装着されている Ag蒸着装置の Agを Geに変更して使用する。 
 
 
４．研究成果 
 
(1) まず Ge蒸着装置に関して、当初予定していた Ag蒸着装置の Agを Geに変更して、Ge蒸
着を行ったところ、蒸着装置のタングステンフィラメントが Geと合金化して断線し、うまく Ge
蒸着を行えないことが分かったので、新たにアルミナ坩堝の Ge蒸着装置を製作して Ge 蒸着を
行えるようにした。そして、Si(001)基板上に Ge蒸着を行い、Ge/Si(001)ミッシングダイマー列を
作製することに成功した。その後、この表面に PTCDA分子を少量吸着させたところ、当初の予
想に反して分子がミッシングダイマー列に沿って規則的に化学吸着する自己組織化が起こらず、
ランダムに吸着することが分かった。 
次に、吸着させる分子を PTCDA から基板表面との相互作用が弱いペンタセンへと変更して、
同様の実験も行ってみたが、ペンタセン分子でも予想に反して自己組織化が起こらなかった。
DBC 分子では起きた自己組織化が PTCDA やペンタセン分子で起こらない理由は現在検討中で
あるが、基板との相互作用が強く表面拡散が起き難いためではないかと考えている。今後は、ペ
ンタセンよりさらに相互作用が弱い分子を使って、再度挑戦を試みる予定である。 
また、ミッシングダイマー列上で PTCDA分子やペンタセン分子の自己組織化が起こらない理
由を探るために、基本に立ち戻って Si(001)清浄表面上にペンタセン分子を吸着させて初期成長
過程を詳細に調べる実験を行った。その結果、まず最初に表面に平行に吸着した分子 2層から成
るウェッテイング層が形成されることや、そのウェッテイング層の上に表面に垂直に吸着した
分子の結晶層が形成されること等を発見した。その結果は論文にまとめて英文誌に投稿した。 
 
(2) 学内資金による特別招聘外国人研究者との共同研究で、Ge(001)清浄表面上に室温で PTCDA
分子を少量吸着させて、その化学吸着構造を走査トンネル顕微鏡を使って詳細に調べた。その結
果、Ge(001)清浄表面上では PTCDA 分子の化学吸着構造は一種類しか存在しないことが分かっ
た。これは、複数の化学吸着構造が現れる Si（001）清浄表面上での結果とは異なる結果である。
さらに東京大学の理論計算の研究グループと協力して、第一原理計算による STMシミュレーシ



ョン像を計算して、この Ge(001)表面上の化学吸着構造を原子レベルで解明した。これらの結果
は、国際英文誌に学術論文として投稿した。さらに、200℃程度の基板温度で Ge(001)清浄表面上
に PTCDA分子を吸着させると、分子が分子間相互作用により自己組織的に整列することも発見
した。その結果は論文にまとめて英文誌に投稿した。 
 
(3) 在外研究員として滞在したウォーリック大学とデュイスブルク・エッセン大学との共同研
究で、極低温で超電導になることが報告されている Si(111)-√7×√3-In 表面の In 吸着量を X 線光
電子分光を用いて調べた。また、その表面構造を低温 STMと第一原理計算で詳細に調べた。そ
の結果は論文にまとめ英文誌に投稿した。さらに、この Si(111)-√7×√3-In表面上に、電子受容性
の有機半導体である 7,7,8,8 tetracyanoquinodimethane (TCNQ)分子を吸着させて、その化学吸着構
造を低温 STMで調べた。その結果、分子吸着後の表面では、TCNQと Inから成る 2次元金属有
機構造体(Surface confined Metal Organic Network: SMON)が形成され、その周りで√7×√3構造が 5
×5構造へと表面構造相転移を起こすことが分かった。この結果は現在論文にまとめており、英
文誌に近々投稿予定である。 
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