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研究成果の概要（和文）：本研究をスタートさせる以前に、我々は Si(001)c(4×2)清浄表面構
造が約 50 K 以下の低温では低速電子線によって乱れるのを見出していた。本研究では、
Ge(111)-Sn 吸着系においても、約 40 K 以下の低温でおいてのみ起こる低速電子線による表面
構造の無秩序化を見出すのに成功した。Si(001)に続く第２の例である。この現象が起こる一般
的条件を明らかにするとともに、その微視的メカニズムを提案した。 
 
研究成果の概要（英文）：Just before starting the present study (2005), we had found that 
the structure of clean Si(001)c(4×2) surfaces undergoes the disordering induced by the 
irradiation of low-energy electron beam only below about 50 K. In this study we have 
succeeded to find another example of electron-beam-irradiation induced disordering of 
the surface structure on the Ge(111)-Sn adsorption system only below 40 K. We have 
clarified the conditions for the occurrence of this phenomenon, and proposed its 
microscopic mechanism. 
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１．研究開始当初の背景 
Si(001)表面の最安定構造と考えられていた
傾斜ダイマーの c(4×2)配列とは異なる異常
な表面構造が、低温（約 50 K 以下）での走
査トンネル顕微鏡(STM)観察により、相次い

で報告され、最安定構造は何かが再び注目さ
れていた。申請者らは、STM では電界効果や
大きな電流密度が影響していると考え 10 -8

も低い電流密度の低速電子回折(LEED)を用
いて最安定構造を調べた[T. Shirasawa et 
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al., Phys. Rev. Lett. 94 (2005) 195502]。
24 K での LEED パターンは明確な c(4×2)構
造であり、傾斜した Si 原子のジグザグ配列
構造であり、最安定構造は c(4×2)であるこ
とを示した。しかし、電子線照射を続けると
1/2次のストリーク的LEEDパターンに変化し
た。1/4 次のスポット（c(4×2)構造に対応）
強度は電子線照射時間に対して急速に減少
した。照射後の表面構造は、傾斜ダイマーの
ジグザグ配列が規則的(c(4×2))でなく、ダ
イマー列間の秩序が失われている。実は、こ
のような構造変化は、新たな相転移であると
誤って提案されていた。 
 
２．研究の目的 
 １章で引用した２００５年の我々の論
文において、低温でのみ起こる電子線照射
による Si(001)表面構造の変化について、
以下のようなメカニズムを提案した。「励
起した電子の緩和過程で発生する多数の
フォノンの蓄積により傾斜ダイマーの反
転が起こり、傾斜ダイマーの配列が無秩序
化する。上記のフォノンの蓄積は低温での
みおこる．その理由は、表面価電子帯での
バンド内励起による緩和が凍結されるの
にしたがって、フォノンの脱励起が禁止さ
れるためである」。したがって、電子線照
射による構造変化がおこる表面には、半導
体的表面価電子バンドが存在すると考え
られる。このような電子線照射効果は他の
半導体的性質持つ表面系でも起こるので
はと考えた。以上の点に考慮し、以下の３
つの表面構造に注目した。 
（１）Ge(111)-Sn 吸着系 
 Ge(111)c(2×8)清浄表面に Sn を蒸着し
アニールすると、(√3×√3)R30 表面構造
が形成するのが知られている。この表面を
冷却すると(3×3)構造に相転移する。相転
移温度は 223 K であり、(3×3)構造は秩序
構造であるのに対して、(√3×√3)R30 構
造は無秩序構造であることがヘリウム原
子線回折により証明された。また、(3×3)
構造が表面 X線回折で決定された。この構
造については３章で模式図を示す。秩序・
無秩序転移を起す要因は、バルク終端表面
に吸着したSn原子の高さの揺らぎにある。
Si(001)c(4×2)表面では、それは傾斜ダイ
マーの傾く向きであった。2006 年になって、
30 K 以下に冷却すると、(3×3)構造は(√3
×√3)R30 に変化するという実験報告が
出て、低温での(√3×√3)R30 構造はモッ
ト絶縁体であると結論している。 本研究
においては、 (3×3)構造の 1/3 次スポッ
トの電子線照射による強度変化を調べ、低

温において電子線照射効果が起こるかど
うかを調べるのが目的である。 
（２）Ge(111)-Pb 吸着系 
 Ge(111)-Pb 系は（１）の Ge(111)-Sn 系
と同じく高温側で秩序・無秩序転移する。
低温秩序相の(3×3)は 76 K 以下で無秩序
化することが STM により見出された。（１）
と同様な研究を行う。 
（３）Si(111)-In 系 
 Si(111)7×7清浄表面にInをつけ加熱す
ると、室温では(4×1)構造が形成する。こ
の低温相は、半導体的表面電子構造を持ち、
電子・フォノン相互作用が強い表面系であ
ることが示されているので、この構造も電
子線照射効果を受けている可能性が高い。
実際、低温相の構造には無秩序性があるこ
とは STM の他、LEED におけるストリークの
出現の観察からも確実である。 
 
３．研究の方法 
（１）Ge(111)-Sn吸着系 
   

Ge(111)c(2×8)清浄表面に Sn を蒸着しア
ニールすると、(√3×√3)R30 表面構造が
形成するのが知られている。この構造は、
図１のオレンジ色の実線で囲った部分が
単位格子であり、１個の Sn 原子がバルク
終端表面上で４層目の Ge 原子の上に相当
する場所（T4 サイトと呼ぶ）にある。この
表面を冷却すると(3×3)構造に相転移す
る。相転移温度は 223 K であり、(3×3)構
造は秩序構造であるのに対して、(√3×√
3)R30 構造は無秩序構造である。 (3×3)
構造が表面 X線回折(SXRD)決定された。図
１では原子変位の方向を矢印で示してい
る。図１に示されているように T4 サイト
に吸着した Sn 原子（3×3 単位格子あたり

図 1． Ge(111)-(3×3)-Snの構造模型。破線
が(3×3)単位格子を示す。Sn 原子のうち、
真空側に張り出した原子を赤丸、バルク側
に変位した原子を青丸で示し、それぞれ up
原子, down 原子と呼ぶ。 



３個）のうち１個は真空側に飛び出し、２
個はバルク側に変位して、one up-two down
配列である（1U2D モデル）。高温相の(√3
×√3)R30 は２種類の Sn 原子の配列が無
秩序化したものと考えられている。 
 本研究においては、Si(001)の時に使っ
た低温 LEED 装置を改良したものを用い、
(3×3)の1/3次スポットの電子線照射によ
る強度変化を調べ、Si(001)c(4×2)構造の
ような電子線照射効果が起こるかどうか
を明らかにする。さらに、最安定構造が(3
×3)であることを LEED により確認する。
このような研究成果が得られた場合、
Ge(111)-Sn系はSi(001)表面での物理過程
と本質的に一致しており、電子励起により
発生した半導体低温表面の非平衡相の２
つ目の出現例とる。 
（２）Ge(111)-Pb系についての実験をおこな
う。Ge(111)-Sn系と同様に秩序・無秩序転移
(√3×√3)R30 <->(3×3)が観測されていて、
T4サイトに吸着したPb原子が縦方向の変位
の秩序・無秩序転移と考えられている。秩序
相の(3×3)構造のSTMで見られた輝点の規則
配列が無秩序化していくのがさらに低温の
約76 K以下で観察されている。低温Si(001)
のSTMで観察されたように、注入する電子に
より電子励起が起こったと考えられる。 
（３）３番目の系として、Si(111)-In 系を選
ぶ。この系は数年前から非常に注目され、パ
イエルス転移を起す系として有名である。す
なわち、高温相の(4×1)構造は金属的である
が、冷却すると約 130K で相転移を起し 半導
体的な(8×2)となる。半導体相の LEED パタ
ーンには無秩序の存在を示すストリーク
（1/2 次）が存在しているので電子線照射が
充分に効いていて、表面は既に無秩序構造に
なっているのではないかと想像される。しか
し、さらに低温にしても、このストリークは
残るという報告がある。（１）、（２）と同様
な方法により，電子線照射効果を確認する。 
 
４．研究成果 
 結論から述べると、本研究の第１ターゲッ
トである Ge(111)-Sn 吸着系で、低温におい
てのみ発現する電子線照射による表面構造
の無秩序化の発見に成功した[T. Shirasawa 
et al., Phys. Rev. B 81 (2010) 081409(R)]．
以下に、実験証拠について簡単に述べる。 
 図２(a)は(3×3)構造の 1/3 次のスポット
強度を電子線照射時間に対してプロットし
たもので、80 K では緩やかに強度は減少する
のに対して、14 K では、初期段階において急
速に減少する。80 K の減衰は表面の汚染が時
間とともに進むことを意味しているので、そ

の効果を差し引いて強度の減衰を各温度に
おいて示したのが図２(b)であり、その初期
減衰の傾きから求めた減衰係数（(3×3)構造
領域の面積の減少速度定数 k）を電子線強度
に対してプロットしたものが図２(c)である。
また、図２(d)から、このような表面構造の
無秩序化は約 40 K 以下の低温でしかおこら
ないことがわかる。これらの結果は、
Si(001)c(4×2)のケースとよく一致してい
る。本研究成果は、最初に発見した Si(001)
清浄表面に続く第２の例として非常に価値
がある。 
 得られた成果の国内外における位置づ
けとインパクトは、以下のように考えてい
る。すなわち、Ge(111)-Sn 系の低温の(3
×3)から(√3×√3)R30 への構造変化は、
電子線照射効果による表面構造の無秩序
化であることを確定したことである。低温
の Si(001)c(4×2)で観測された電子線照
射効果による表面構造の無秩序化が、
Si(001)c(4×2)表面においてのみおこる
というものではなく、半導体表面バンド構
造をもつ系では普遍的な現象ではないか
というインパクトを国内外に与えたと思
われる。 
 最後に今後の展望について以下にまと
めた。 
 低温での電子線照射効果による表面構
造の変化は、半導体表面バンド構造をもつ
系であれば必ずおこるものではない。その

ほかの条件が必要と考えられる．これまで
に見出した２つのケースに共通すること
は、構造の要素（Si(001)ではダイマー、
Ge(111)-Sn 系では、1U2D の Sn 吸着原子）
がエネルギー的に双安定構造をもつ、及び、

図２．Ge(111)-(3×3)-Sn 表面構造の電子線照
射効果． 



電子・格子相互作用が強いことである。今
後は、これらの条件の精密化と他の条件の
存在の探索をおこなうことが必要である
とともに、第３、第４の例を見出すべきで
あろう。 
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