
33 453

1 東京大学大学院理学系研究科物理学専攻（〒1130033 東京都

文京区本郷 731）
shuji＠surface.phys.s.u-tokyo.ac.jp
http//www-surface.phys.s.u-tokyo.ac.jp

Fig. 1 Schematic illustrations of the density of states (left
column), band dispersion (center column), and Fermi sur-
faces (right column) of (a) 3D, (b) 2D, (c) 1D, and (d) 0D
free-electron systems.
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Several examples are known in which massive arrays of metal atomic chains are formed on semiconductor surfaces that show quasi-
one-dimensional electronic structures. Here, Au chains on Si(557) and Si(553), and In chains on Si(111) surfaces are introduced and
discussed with experimental data of scanning tunneling microscopy, angle-resolved photoemission spectroscopy, and electrical con-
ductance measurements. They show quasi-one-dimensional Fermi surfaces and parabolic band dispersion along the wires. All of them
exhibit metal-insulator transitions and charge-density wave formation due to Peierls instability of the metallic chains. The electrical
conductivity, however, reveals the metal-insulator transition only on the less-defective surfaces, while a defective surface does not.
The importance of atomic-scale defects on quasi-one-dimensional systems is demonstrated by showing the dramatic decrease of con-
ductivity along the metallic wires with increase of the defect density.

. は じ め に

1 次元構造とは，その中の電子が一方向にしか動けないよ

うに閉じ込められている状態であり，量子細線，原子・分子

鎖，ナノチューブ，エッジ状態，あるいは異方的な有機・無

機結晶など，さまざまな物質系で実現されている．しかし，

厳密に 1 次元である系はほとんどなく，隣接する 1 次元ワ

イヤの間で電子の飛び移りが起こったり，ワイヤの幅が有限

であったりする「擬 1 次元」系であることが多い．半導体

結晶の表面上に金属原子鎖列が並んだ表面超構造もその例で

あり，擬 1 次元金属系の物理を研究する格好の舞台となっ

ているので，本稿ではそれを取り上げる．

何故，1 次元構造に惹かれるのか一般に，1 次元系は 2,

3 次元系に比べて理論的な計算が楽になる．例えば，強い電

子相関の効果を取り入れた解析解は 1 次元系の場合にのみ

得られることが多い．朝永・ラッティンジャー液体の理論は

その例である1)．また，Fig. 1 に示すように，1 次元系はき

わめて特徴的な電子状態を持つ．3 次元自由電子系の場合，

状態密度（左列）はエネルギーの関数として滑らかに変化す

るが，次元が下がるにしたがってエネルギーによって状態密

度が激しく変化する．特に，1 次元系ではヴァン・ホーフ特

異点といわれる状態密度の発散が起こり，さまざまな物性に

その特徴が現れてくる．また，2, 3 次元系のバンド分散（中

列）およびフェルミ面（右列）の形状が等方的であるのに対

し，1 次元系のそれらはきわめて異方的であり，電子輸送現

象に異方性が現れてくる．また，フェルミ面ネスティングが

起こりやすい形状であり，フェルミ面の不安定性に起因する

相転移が起こりやすい．

1 次元系が本質的に不安定であることは，揺らぎが大きい

ことやリンドハード応答関数が波数 2 kF（kF はフェルミ波

数）で発散することからも言える．この 1 次元電子系の不

安定性と電子格子相互作用により，格子に周期的な歪みが引

き起こされ，フェルミ準位にエネルギーギャップが開く．こ

のように電子密度と格子歪みに周期的な変調が起こることを

電荷密度波転移といい，低温で絶縁体に転移する2)．低次元
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Fig. 2 Massive arrays of metal atomic chains on silicon crystal surfaces, formed by depositing one (or less than one) monolayer of
metals. (a) (b) Au atomic chains on vicinal Si surfaces9). (c) Inndium atomic chains on a ‰at Si(111) surface(Si(111)4×1In surface
superstructure10).
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電子系が低温で絶縁体になるのは，電荷密度波転移だけでな

く，キャリアの干渉による局在効果に起因する場合も多い．

1 次元系で最も有名な現象は伝導度の量子化であろう．1

次元ワイヤをキャリアが流れるとき，散乱を受けずに弾道伝

導すると，伝導度が 2e2/h(＝1/12900 Q－1）の整数倍に量子

化される現象である3)．これは物質に依らない普遍定数で決

まる値であり，1 次元系の最も驚くべき性質である．2, 3 次

元の弾道伝導では，フェルミ波数 kF の値に依存した量子化

伝導度となるので，物質によって量子化単位の値が異なる4)．

1 次元系でのキャリアは散乱角が 0°か180°の散乱しかあ

りえないので，キャリア散乱の確率が減り，その結果，2, 3

次元に比べてキャリア移動度が上がるという理論的な予測が

ある5)．そのため，ナノワイアを利用した高移動度トランジ

スタの提案もある．しかし，現実の 1 次元系では欠陥がキ

ャリアの伝導をほとんど完全に妨げてしまうため，むしろ移

動度は低い場合が多い．本稿でも擬 1 次元金属系の欠陥の

影響を議論する．

厳密な 1 次元系では本質的に電子間の相関が重要となり，

1 体近似が成り立たない．1 次元系での電子は，お互いに衝

突を避けることも追い抜くこともできない．お互いの波動関

数の重なりが必ず最大となり，その相互作用が最大になるた

めである．その結果，他の電子の影響を実効的にポテンシャ

ルの中に繰り入れて，そのポテンシャルの中を 1 個の電子

が運動しているという 1 体近似（フェルミ液体描像）が使

えなくなり，必ず多体の励起を考えた朝永・ラッティンジ

ャー液体描像が必要となる．カーボンナノチューブや半導体

量子細線において，光電子スペクトルや電気伝導度の温度依

存性などにその特徴が確認されている6,7)．しかし，結晶表

面上の原子鎖ではまだ朝永・ラッティンジャー液体が確認さ

れた例は無い．鎖間相互作用や電子格子相互作用，電荷密度

波転移，欠陥など実際の物質系では無視できない因子によっ

て朝永・ラッティンジャー液体状態にならない場合が多い．

低次元系の磁性原子は，隣接原子の数が少ないので，軌道

磁気モーメントが 3 次元に比べて大きくなる可能性があ

る．また，1 次元系では，本質的に異方的なので，磁気異方

性エネルギーが大きくなると期待できる．実際，結晶表面上

のステップ端に磁性原子を並べて作った原子鎖の原子が 3

次元結晶の中より大きな磁気モーメントを持つことが示され

ている8)．また，低次元系ではキャリアによるスクリーニン

グ効果が弱いので，近藤効果や RKKY 相互作用が大きくか

つ遠方まで効くと考えられるので，3 次元系より磁気的性質

が顕著に現れる可能性もある．

このように，さまざまな観点から興味深い性質を示すと期

待できるので，（擬）1 次元（金属）系の研究が盛んに行わ

れている．制御性よく 1 次元電子系を実現する方法とし

て，半導体界面に形成される 2 次元電子ガス（2DEG）を，

ゲート電極からの電界によって 1 次元的に閉じ込めるとい

う方法がよく用いられる．しかし，本稿では，半導体結晶表

面上に形成される金属原子鎖列構造を利用して擬 1 次元金

属電子系を実現した例を紹介する．このような表面超構造の

電子状態は，下地の半導体結晶のバンドギャップの中に形成

されるので，下地結晶と電子的に直接つながっていない．よ

って，その表面電子状態のなかのキャリアは下地バルク結晶

にリークすることなく，表面に沿って長い距離を流れること

ができる．（しかし，もちろん欠陥やフォンノンによって大

きなエネルギー変化を伴う非弾性散乱が起こればバルク状態

にキャリアが散乱・リークしていく．）そのため，表面超構

造に特有な相転移や極微量の吸着原子・欠陥の影響を敏感に

うけて表面電子状態の伝導特性が劇的に変わることがわかっ

てきており，豊富な物理を議論する場となっている．

. 表面擬 1 次元金属系

Fig. 2 に，Si 結晶表面上に 1 原子層程度の金属原子を吸

着させて形成される擬 1 次元金属的な電子状態をもつ表面

超構造を示す．(a)(b)は微傾斜 Si 結晶表面上に0.2原子層程

度の Au 原子を吸着させた表面，(c)は Si(111)フラット表

面上に 1 原子層の In 原子を吸着させた表面である．いずれ

も，金属原子が特定の結晶軸方向に列を作って並ぶ．後で述
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Fig. 3 Scanning tunneling microscopy images of the respec-
tive chain structures shown in Fig. 2.9,11,12).

Fig. 4 Fermi surfaces (upper panel) and band dispersion diagrams (lower panel) of the respective chain structures shown in Fig. 2.
These are the results of angle-resolved photoemission spectroscopy9,13,14,15).
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べるように，この金属原子鎖列に沿う方向にだけ金属的とな

る．これらの表面の走査トンネル顕微鏡（STM）像を Fig.

3 に示す．表面全体に金属原子鎖列に対応するストライプが

周期的に並んでいるのがわかる．それぞれの周期は，1.9

nm，1.5 nm，1.3 nm である．ストライプ上に不等間隔で欠

陥が点在しているのもわかる．その欠陥は，Si(557)Au で

は輝点として観察され，Si(553)Au では暗点として見える．

Si(111)In 表面では欠陥がほとんど無い．これらの欠陥は

試料の作成条件を制御しても不可避的に形成され，点欠陥を

含んだ表面超構造が熱力学的に安定な相となっていると思わ

れる．後で述べるが，この欠陥密度の違いが電気伝導特性に

重大な影響を及ぼす．

Fig. 4 に，それぞれの表面のフェルミ面（上図）および

バンド分散図（下図）を示す．これらは角度分解光電子分光

スペクトルから作られたものである．Si(557)Au 表面のフ

ェルミ面は9)，Fig. 1(a)に模式的に示したように直線的であ

り，理想的な 1 次元系となっている．Si(553)Au 表面のフ

ェルミ面は直線的であるがやや波打っているので，鎖間相互

作用が存在することを示している13)．Si(111)In の場合

は，さらに大きく波打っているので，隣り合う In 原子鎖の

間で電子が飛び移る確率がさらに大きくなっている14,15)．い

ずれの場合にも 1 次元性の強いフェルミ面となっているの

で，ネスティングが起こり，それに対応した相転移が起こる

（次節参照）．原子鎖列に沿う方向のバンド分散をみると，す

べての表面で放物線的な形状をしているので，原子鎖列の方

向には自由電子的な状態が実現している．いずれの表面でも

複数本のバンドが見えるが，それらの起源は，原子結合状態

やスピン軌道相互作用による分裂などさまざまである．特に，

Su(557)Au 表面の近接した 2 つのバンドは，当初，朝永・

ラッティンジャー液体に見られるスピノン・ホロンバンドか

と言われたが16)，その後，スピン軌道相互作用によって分

裂したバンドであることがわかった17)．これらのバンド

は，金属原子鎖列に直角方向にはあまり分散を示さないの

で，まさに，（擬）1 次元金属的な電子状態が結晶表面上に

実現していると言える．これらはすべてフェルミ液体である．

. 表面相転移

これらの表面を冷却すると，前節に見られたフェルミ面ネ

スティングに対応する相転移が起こることが Yeom らの研

究によって明らかにされている1821)．Fig. 5(c)は，Si

(557)Au 表面の室温および低温での STM 像である18)．矢

印で示した原子列の輝度変調の周期が低温で 2 倍になって

いるのがわかる．これは，Fig. 4(a)の直線的なフェルミ面

（線）がブリルアン領域を 2 等分していることに対応する．
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Fig. 5 Phase transitions found on the respective chain structures shown in Fig. 2. (a)(b) Schematics of band dispersion and atomic ar-
rangement of a one-dimensional metal in the metallic phase at higher temperature and in the charge-density-wave phase at lower temper-
ature, respectively. (c) STM images of the Si(557)Au surface at RT and 78 K18). (d) LEED patterns of the Si(553)Au surface at RT
and lower temperatures19). (e)(f) STM images20) and photoemission spectra21) of the Si(111)In surface at RT and 70 K.
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同様な 2 倍周期の変調は Fig. 5(e)に示すように Si(111)In

表面を低温に冷却すると見られる20)．これも，Fig. 4(c)に

示した m2 と m3 バンドがブリルアン領域をほぼ 2 等分して

いることに対応している．Fig. 5(d)は，Si(553)Au 表面か

らとった低速電子回折（LEED）パターンの温度依存性であ

る19)．低温に冷却すると，原子鎖列に沿う方向に 2 倍周期

および 3 倍周期の変調が形成されたことを示すストリーク

（矢印で示した）が現れる．これは，Fig. 4(b)に示したフェ

ルミ面を見ると，ブリルアン領域を 2 等分するフェルミ線

（近接した 2 本）とブリルアン領域のちょうど 1/3 に位置す

るフェルミ線が存在することに対応している．つまり，この

3 つの表面で見られる低温での相転移はすべてフェルミ面の

ネスティングに対応した超周期を持つ変調構造への相転移で

ある．

Fig. 5(a)は，1 次元自由電子系のバンドおよび原子配列

（原子間隔を a とする）の模式図である．フェルミエネルギー

EF，フェルミ波数 kF のところまでバンドが電子に占有され

ている．このときの電子密度は原子鎖の上で一様に分布して

いる．この図では，kF がブリルアン領域の境界 k＝p/a のち

ょうど半分の場合を描いている．ところが，これを冷却して

低温にすると，Fig. 5(b)に示したように，フェルミエネル

ギー近傍にエネルギーギャップが開き，kF のところが新し

いゾーン境界となり，ブリルアン領域が半分の大きさにな

る．これは，とりもなおさず絶縁体になったことを意味す

る．それに伴って原子位置が少し変位して図に示すように 2

倍の周期の格子になり，電子密度の分布も一様でなくなる．

つまり，電子密度の濃い部分と薄い部分が交互に並ぶ．この

ような状態を「電荷密度波（charge density wave, CDW）」

といい，この相転移をパイエルス転移，あるいは，CDW が

形成されるので，一般に CDW 転移という．Fig. 5(c)(e)の

STM 像で見られた輝度変調はまさに電子密度を観ているの

である．Fig. 5(a)(b)の例では，フェルミ面がブリルアン領

域のちょうど真ん中にくる場合を示したが，これがブリルア

ン領域の 1/3 の場合には，Fig. 5(d)に示すように，3 倍周
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Fig. 6 Temperature dependences of the resistance (and sheet
conductivity) of the respective chain structures shown in Fig.
222,23).

Fig. 7 The sheet conductivity along the metallic chains(s//)

and that in the perpendicular direction (s⊥), measured at RT
by the square-four-point probe method for the Si(111)In
surface with exposing oxygen gas26).
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期の格子歪と電子密度変調を持つ電荷密度波ができる．Fig.
5(f)には，Si(111)In 表面からとった光電子スペクトルの

温度依存性が示されている21)．室温では，フェルミ端が存

在する金属であるが，70 K ではスペクトルのエッジがフェ

ルミ準位から左にシフトしている．これはエネルギーギャッ

プがフェルミ準位近傍に開いたことを意味しているので，

Fig. 5(b)が示すように低温では絶縁体になっていることを

示す．実は，Si(557)Au でも Si(553)Au でも同様な光電

子スペクトルの温度変化が観測されており，金属絶縁体転移

であることがわかっている．まさに擬 1 次元金属に特有の

パイエルス転移である．

. 表面状態電気伝導

これらの表面の電気抵抗（および電気伝導度）の温度依存

性を測定した結果が Fig. 6 に示されている．Fig. 6(b)(c)

が示すように，Si(553)Au および Si(111)In 表面を室温

から冷却すると，電気抵抗は低い値を保っているが，120～

150 K 程度以下に冷却すると急激に抵抗が上昇してい

る22,23)．まさに，前節で述べたパイエルス転移にともなう金

属絶縁体転移となっている．つまり，表面状態伝導で金属絶

縁体転移を観たことになる．

しかし，興味深いことに，Fig. 6(a)に示す Si(557)Au の

場合には，冷却にともなって電気抵抗が単調に上昇するとい

う全く異なる温度依存性を示している．これは，室温からす

でに絶縁体的な温度依存性を示していることになる．しか

し，前節で述べたように，この表面も他の 2 つの表面と同

じように室温でははっきりとしたフェルミ面を持つ金属的な

電子状態であり，しかも室温以下でパイエルス転移を起こ

し，電子状態が金属的な状態から絶縁体的に変化していた．

なぜ，電気伝導がそれに対応した温度依存性を示さないの

か

4 探針電気伝導測定法において，Fig. 7 挿入図のように 4

本の探針を試料表面上で正方形に並べて電気抵抗を測定する

と，異方的な電気伝導を測定することができる24)．それに

よって金属原子鎖列に沿う方向の伝導度 s// とそれに直角方

向の伝導度 s⊥ を別々に測定することができる．その測定結

果を Table 1 にまとめた25)．また，Fig. 4 に示すようにフェ

ルミ面およびバンド分散がわかっているので，ボルツマン方

程式から導かれる次式から計算された s// と s⊥ を値も

Table 1 にまとめた．

sij＝
e2t

2p2fFS

ni nj

|n|
dk (1)

ここで i 方向の群速度 ni(i, j＝//, ⊥）はバンド分散 E(k)か

ら ni＝1/･&E/&ki と計算できる．n// および n⊥ は金属原子
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Table 1 The experimental values at RT and calculated values
of the sheet conductivity along the metallic chains (s//), those
in the perpendicular direction (s⊥), and their ratios (s///s⊥),
for the respective chain structures shown in Fig. 2. The con-
ductivities were calculated from the Fermi surface and band
dispersion (Fig. 4) by using the Boltzmann equation (Eq.
(1)). Inter-chain interaction estimated by the shape of Fermi
surfaces, the average lengths of chain segments divided by the
point defects on the chains, and the temperature dependence
of the electrical conductivity of the respective surfaces are
also summarized [25].

Si(557)Au Si(553)Au Si(111)In

実験 計算 実験 計算 実験 計算

s//(mS/□) 10 200 82 600 710 240

s⊥ (mS/□) 3.5 0.26 30 6.4 13 13

s///s⊥ 2.9 770 2.7 94 54 19

鎖間相互作用
(フェルミ面の形状)

弱 仲間 強

金属的鎖の長さ(nm) ～5 ～10 ～100

伝導度の温度依存性 絶縁体的
金属・

絶縁体転移
金属・

絶縁体転移
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鎖に平行および垂直方向の群速度である．sij の対角成分が

s// と s⊥ である．積分はフェルミ面（FS; Fermi Surface）

上で行う．t はキャリア緩和時間であり，方向に依らないと

近似した．計算に用いた t の値は，光電子分光のピーク幅か

ら求めた値を用いた．よって，Fig. 4(a)の Si(557)Au 表面

のように直線的なフェルミ面では，それに直角方向の群速度

n⊥ が極めて小さくなり，その結果，s⊥ が小さく，かわりに

s// が大きな値となる．このようにして得られた s// や s⊥，

およびその比（異方性，s///s⊥）の計算値と実験値を比較

すると特徴的なことがわかる．Si(111)In 表面では，2～3

倍程度の違いはあるが，計算値で予想された伝導度および異

方性が実験で得られているのに対し，Si(557)Au 表面およ

び Si(553)Au 表面ではフェルミ面からの計算で期待される

異方性より 2 桁程度も低い異方性しか実験で得られていな

い．Fig. 4に示したそれぞれの表面のフェルミ線の波打ち程

度から判断すると，Si(557)Au が最も直線的なので伝導度

の異方性が最も大きく，Si(111)In の異方性がもっとも低

いはずである．しかし，実験値を見ると逆の順になってい

る．その原因は，Si(557)Au や Si(553)Au の場合，s// の

実測値が計算値より 1 桁程度以上低いことにある．とくに，

Si(557)Au 表面では，実験値と計算値の不一致がはなはだ

しい．このような電気伝導度の異方性とフェルミ面の異方性

の不一致の原因は何なのか

Fig. 3 に示した STM 像で観察された欠陥によって原子鎖

が分断されると考える．光電子分光では，3 つすべての表面

で金属的なバンドが観測されているので，点欠陥に分断され

たとはいえ，それぞれの原子鎖の部分は金属的な状態を保っ

ている．その金属的鎖の平均の長さを STM 像から見積もっ

た．その結果を Table 1 に示す．Si(557)Au 表面で欠陥密

度が最も高いため，鎖の長さが約 5 nm と最も短く，Si

(111)In 表面では約100 nm と長い．

以上述べた電気伝導度の温度依存性および異方性，そして

欠陥密度を考え合わせると，欠陥が intrinsic な輸送特性を

発現する妨げになっていることが考えられる．つまり，擬 1

次元金属系では，おもに鎖に沿ってキャリアの伝導が起こる

ので，金属鎖を分断する点欠陥が存在すると，伝導が著しく

妨げられる．それは，s// の実験値の低さとなって表れた．

また，欠陥がキャリアの伝導を妨げるのならば，キャリアは

それを乗り越えるための活性化エネルギーが必要である．あ

るいは，隣の金属鎖に飛び移るのにも活性化エネルギーが必

要である．よって，それが伝導において支配的な要因となる

のなら，分断された原子鎖自体は金属的な電子状態であって

も絶縁体的な温度依存性を持つ電気伝導が起こる．このよう

に考えれば，Si(557)Au 表面の伝導度が絶縁体的な温度依

存性を持ち，かつ，s// の実験値がフェルミ面から期待され

る値に比べて極めて低いことが理解できる．Si(553)Au 表

面と Si(111)In 表面では欠陥密度が比較的低いので，金属

原子鎖の intrinsic な性質が伝導に見えたと考えられる．

この推測を確かめるため，欠陥密度が最も低い Si(111)

In 表面に微量の酸素を暴露して人為的に欠陥を導入したと

きの表面伝導度の変化を正方 4 探針法で測定した．その結

果が Fig. 7 である26)．酸素の暴露量を増やすと点欠陥の数

密度が増加することを STM 観察で確かめた．その欠陥密度

の増加にともなって s⊥ はほとんど変化しないが s// が急激

に減少することがわかる．ついには，両方向の伝導度が一致

してしまい，等方的で伝導度の低い表面となってしまう．つ

まり，欠陥は金属原子鎖に沿う電気伝導のみを妨げるのであ

る．このことからも伝導が In 原子鎖に沿って 1 次元的に起

こっていることがわかる．

. ま と め

擬 1 次元金属系の例として Si(557)Au, Si(553)Au，お

よび Si(111)In 表面を例にとり，パイエルス転移，電気伝

導度の温度依存性，および伝導度の異方性を議論した．固体

物理の教科書が教えるとおり，フェルミ面のネスティングと

電荷密度波の周期が一致し，電子状態は金属絶縁体転移を示

した．また，フェルミ面とバンド分散の異方性から期待され

る電気伝導度と実測された電気伝導度を比較した．点欠陥の

比較的少ない Si(553)Auと Si(111)In 表面では電気伝導

で金属絶縁体転移が実際に観測された．しかし，欠陥の多い

Si(557)Au 表面では，伝導での金属絶縁体転移は見られ

ず，室温ですでに絶縁体的な温度依存性を示した．また，欠

陥密度が増えると金属原子鎖列に沿う方向の電気伝導度のみ

が著しく低下し，その結果，伝導度の異方性も減少すること

も示された．このように，原子サイズの点欠陥が金属原子鎖

に沿う伝導を決定的に妨げて，生来の伝導特性を隠してしま

うことが明らかになった．
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