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【序】  

 遷移金属表面上のグラフェン(Gr)は、Gr/金属界面のモデル系として特にその電子状態の研

究が活発に行われている。その中でも Ir(111)表面上では、欠陥の少ない大面積の Gr が形成

され、その電子構造が free standingの状態に近いという特徴を有することから注目されてい

る[1]。さらに、アルカリ原子の曝露により Gr層と Ir基板の間へアルカリ原子の侵入が起こ

り、アルカリ原子からの Grへの電子供与によって電子構造の変調が起こることが知られてい

る[1]。また近年、Grの光学応答、特にプラズモンポラリトンに関する研究が活発に報告され

ているが[2]、Grへのキャリアドープはプラズモン振動数の変調という観点からも重要であり、

アルカリ原子が挿入した Ir(111)表面上の Grの光学応答に興味が持たれる[3]。 

 しかし、これまでこの系の電子励起状態ダイナミクスに関する研究はなく、アルカリ原子

の侵入によるGrの電子構造の変調がGrと基板間の電荷移動や電子エネルギー緩和過程等の

ダイナミクスに与える影響は興味が持たれる。本研究では Cs 原子が層間挿入された

Gr/Ir(111)界面(図 1)の定常および時間分解反射スペクトル測定により Cs 原子の振動ダイナ

ミクスと界面電荷移動ダイナミクスの相間を調べた。 

【実験】 

実験は超高真空中(< 4 × 10−8 Pa)で行い、Grの作製は既報の Ir(111)単結晶表面にエチレ

ンを用いた化学気相成長法を用いた[1]。Gr層の形成は低速電子線回折(LEED)のモアレパタ

ーンにより確認した[1]。この表面に 110 Kで Cs原子を曝露した。図 1に光学測定系の模式

図を示す。ハロゲンランプを用いた定常光反射スペクトル (510 ～ 650 nm)測定を Cs曝露

と同時に行い、Cs原子が Ir基板と Grの間に侵入することに伴う反射スペクトル変化を観測

図 1 光学測定系と Gr/Cs/Ir(111)の模式図 



した。また、時間分解反射率変化は自作の非同軸光パラメトリック増幅器の出力パルス(540 

～ 620 nm, 40 fs, 1kHz)を用いて測定した。 

【結果と考察】  

図 2に Cs曝露時間に対する p偏光定常反射率スペクトルの変化を示す。各スペクトルは、

曝露開始前のスペクトルで規格化しており、図の変化は Csの Ir基板と Gr層の間への侵入

による反射率の減少が起きていることを意味する。520 ~ 640 nmの領域に Cs曝露時間の増

加につれてピーク波長がブルーシフトしながら線幅が狭くなる吸収帯が観測された。Cs曝露

時間 12秒(約 1ML)では 580 nm付近にピークを持つ鋭いスペクトル形状となる。LEEDの

観測結果から、図 2の吸収帯の出現と Csの層間挿入に起因する表面超構造の出現が対応し

ており、この吸収帯は Cs の層間挿入により現れると考えられる。Cs原子と Gr単一層によ

り 10%近い吸収が引き起こされており、このような特異な応答を与える要因として今のとこ

ろ Grのプラズモンポラリトンが関与している可能性を考えている[2]。すなわち Csの挿入に

より Grへの電子注入が起きることで Dirac 点がフェルミ準位より約 1.2 eV 下に下がり[1]、

なおかつ Ir基板との格子定数の不整合性から生じる Grのモアレ構造[1]が 2次元回折格子の

役割を果たすことで波数整合[4]を実現していると考えている。 

 次に、このピークに共鳴したパルス光を用いて行った時間分解反射率変化の測定結果を図

3に示す。反射率変化には 3.6, 2.4, 1.1 THzの周波数をもつ振動成分が重畳しており、理論

計算との比較からこれらはGrとCsの表面法線方向の振動に対応するコヒーレントフォノン

の信号に帰属される。またプローブ波長 560 nmと 600 nmで振動の位相が反転しているこ

とから Grプラズモン吸収帯が、Csの核変位によりピークシフトしている様子を捉えたと考

えられる。これは、Csの振動により Grへの電子供与が変調を受け、プラズモン共鳴周波数

が変調される様子を観測していることに対応すると考えている。 
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図 2 Cs曝露時間に対する 

p偏光反射率スペクトルの変化 

図 3 時間分解反射率変化。 

プローブ波長は以下の通り。 

(赤:600 nm 青:560 nm 緑:540 nm) 


