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【序】シリセンはグラフェンの炭素原子をケイ素原子で置き換えた二次元ハニカム構造をもち，

フェルミ準位(EF)近傍でグラフェンと同様なコーン状のバンド分散や量子スピンホール効果など

を持つ物質として期待されている．孤立シリセンは不安定であり, Ag(111)[1]，Ir(111)[2]基板上な

どに成長させたシリセンが報告されている．現在 Ag(111)基板上では単層シリセンと(4/√34/√3)

構造をとる多層シリセンが報告されている[3]．シリセン固有の物性を解明する上で，基板との相

互作用が小さい多層シリセン表面の原子構造・電子構造を実験的に明らかにすることが重要であ

るが，その構造は未だ不明な点が多く，一層目の

(44)シリセン層に対して二層目が()構造を

持つ bilayer modelや二層目に Ag原子が()構

造を取り存在する構造[4]等が提唱されている．そ

こで本研究では，表面数層の価電子状態を調べる

紫外光電子分光(UPS)，最表面に選択的な手法で

ある準安定原子電子分光(MAES)[5]，第一原理計

算(DFT)を適用して，Ag(111)上多層シリセンの最

表面の価電子構造の解明を目的とした. 参照とし

て表面構造が確立されている Si(111)-()-Ag

系の測定も行った． 

【実験】実験には超高真空電子分光装置(base 

pressure: 6.010-11 Torr)[6]を用いた．Ag(111)基板と

Si(111)基板は，Ar+スパッタリングと電子衝撃加熱

(それぞれ770 Kと1250 K)を繰り返すことで清

浄化した．Ag(111)上多層シリセンは，~540 Kに

保持した基板上に，Siウェハーの通電加熱により

生じた Siを蒸着して作製した．また，Si(111) 

()-Ag構造は Si基板に Agを室温蒸着した

後, 基板温度~670 Kに維持して作製した．表面周

期構造を低速電子回折(LEED)で評価した後，UPS

とMAES の測定を行った． 

【結果と考察】Fig. 1に Ag(111)上多層シリセンの

LEED 像，He  共鳴線による UPS スペクトル，

He*(23S)によるMAES differenceスペクトルを示

す．スペクトルの横軸は基板のフェルミ準位(EF)を 



基準とした結合エネルギー(EB)を表す．Ag(111)では(11)の LEED パタンが観測された(a)．シリ

センが成長すると, Ag基板のスポットに加えて，多層シリセン由来の(4/4/)パタンが出現し

(b)，被覆率の増加と共に強度が増えた(c)．UPS スペクトルの特徴は以下の通りである．(i) Ag 

(111)清浄面では sp，4dバンド由来の構造が確認された．(ii) 多層シリセンのドメイン増加に従

い，A-C バンドが出現，Ag 4d バンドの構造が変化した．多層シリセンは均一相のドメインが小

さく光電子分光による測定例が少ないため，帰属はまだ確立されていない．Bilayer modelと

Si(111)()-Ag系における DFT 計算の結果から，Aバンドは Si 3pと Ag 5sの混成状態に，B, 

C バンドは Ag 4d状態に帰属した．次に，MAESスペクトルにおける特徴を示す. (i) Ag(111)表面

では, He*は主に共鳴イオン化(RI)+オージェ中和

(AN)過程で脱励起し, MAES スペクトルは UPS ス

ペクトルとは対応しない．2つのブロードな構造

は sp-2と 4d-1sp-1, 4d-2状態に帰属した．(ii) 多層シ

リセンが成長すると，EB~ 0.5 eV からの立ち上が

る aバンドと EB ~6.7 eVに bバンドが現れた．こ

れらのバンドは UPSスペクトルの A, C バンドと

よく対応するので，He*はペニングイオン化(PI)過

程で脱励起することがわかる．  

  Fig. 2 に Si(111)()-Ag表面の UPSスペクト

ルと MAESスペクトルを示す．UPSでは A’-D’バ

ンドが出現した．DFT 計算の結果から A’, B’バン

ドはそれぞれ Ag 5s, Si 3pの混成状態，Ag 5s状態

に，C’, D’バンドは共に Ag 4d 状態に帰属した． 

MAES スペクトルでは a’-d’バンドが出現し，それ

ぞれ UPS スペクトルに対応するので，He*は PI過

程により脱励起すると考えられる．従って，aバ

ンドは Si 3pと Ag 5sの混成状態に，b’, c’バンド

は Ag 4d状態に帰属した．b’, c’バンド強度が UPS

スペクトルに比べ弱いことから Ag 4d状態は表面

内部に局在していると考えられる． 

  最後に Fig. 3に Ag(111)上の多層シリセンと

Si(111)()-Ag系のMAES スペクトルを並べて

示した．観測された構造が 3つの斜線領域で両者

がよく対応し，Ag 4d状態に由来する構造が確認

されたことから，多層シリセンの最表面には Ag

原子が周期構造を取り，Si(111)()-Agと非常

に似た価電子構造を持つことが分かった． 
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