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研究成果の概要（和文）：本研究では、物質表面の原子配置及び電子密度分布を実験的に決定することを目的
に、収束ビーム反射高速電子回折（収束ビームRHEED）装置を開発した。電子銃は2段のコンデンサーレンズから
構成され、試料及びスクリーン位置での収束角を任意に変化できる。収束角0.5°の電子ビームを用いて、Si
(111)-7×7表面からの明瞭な回折ディスクを観測し、表面構造に付随する微細な強度分布を確認した。今後の解
析の高度化により、原子配置の詳細だけでなく、物質表面の電子密度分布を実験的に決定することが可能とな
る。

研究成果の概要（英文）：In this study, we developed convergent-beam reflection high-energy electron 
diffraction to obtain the information on atomic coordinates and electron density distributions at 
material surfaces. The electron gun consists of two condenser lens and enables to vary the 
convergence angle of the election beam at sample and screen positions. We measured diffraction discs
 for a Si(111)-7x7 surface and confirmed the intensity distribution originated from the surface 
structure. By further improvement of the intensity analysis, we are able to determine the electron 
density distributions at material surfaces, together with the atomic configurations.

研究分野：表面科学

キーワード： 電子回折　表面　電子密度分布

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
物質表面は原子分子と反応する最前線であり、ナノ構造を創製する重要な舞台でもある。物質表面やナノ構造の
特性を理解するには、その原子配置と電子密度分布の双方の情報が欠かせない。これまで、表面ナノ構造の複雑
な原子配置を決定する手法は確立しているものの、それと同時に電子密度分布まで決定するには至っていない。
本研究の成果は、表面ナノ構造の特異な構造物性の理解を促進するとともに、それを基にした新たな物質設計に
もつながる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



 
 
図 1 本研究で開発した収束ビーム反射高
速電子回折装置の電子銃 
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１．研究開始当初の背景 
物質表面は原子・分子との反応の場であり、ナノ構造の創製のための重要な舞台となる。物
質表面が示す特異な構造物性の理解には、その原子配置と電子密度分布の双方の情報が欠かせ
ない。現在の電子回折法を用いれば、物質表面の複雑な原子配置を正確に決定できる。しかし、
原子配置と同時にその電子密度分布までを決定するには至っていない。 
原理的には、電子密度分布は電子回折の散乱強度に反映される。実際に、収束電子回折法に
よるバルク材料の構造解析では、原子配置と電子密度分布の同時決定が可能であり、現在まで
にいくつもの顕著な成果が報告されている[1]。現在の電子回折の技術制度をもってすれば、表
面ナノ構造においても原子配置と電子密度分布の双方を同一の実験データから抽出できると考
えた。 
これを達成するための実験手法として、収束ビーム反射高速電子回折（収束ビーム RHEED）
法に着目した。通常の RHEED 法では、細く絞った平行ビームを用いてスポット状の回折パター
ンを得るが、収束ビーム RHEED 法ではある立体角を持った収束ビームを用いるため、ディスク
状の回折パターン（回折ディスク）が得られることになる。この手法自体は、1980 年代初頭に
開発され、表面波共鳴現象の解明に用いられていたが、現在ではこれを用いた研究は鳴りを潜
めている[2]。しかし、収束ビーム RHEED 法は、様々な視射角や入射方位の回折強度を一度に得
られるため、極めて高精度な構造解析を実現できる可能性を持つ。そこで本研究では、物質表
面の原子配置と電子密度分布の同時決定を目指し、収束ビーム RHEED 法を構築した。 
 
２．研究の目的 
本研究では、収束ビーム RHEED装置を開発するとともに、強度解析法を高度化することに
より、物質表面の原子配置と電子密度分布の同時決定を目指す。 
 
３．研究の方法 
 実験手法の高度化においては、電子ビームの収束・発散が可能な電子銃を開発する。電子銃
の最短のワーキングディスタンスは 50 mm とし、収束角 1°の電子ビームの形成を可能にする。
これと同時に通常の RHEED 実験を可能にするため、ワーキングディスタンス約 200 mm において
平行ビームの形成も可能にする。電子ビーム発生部のフィラメントはタングステン及び LaB6の
両者を使用でき、真空度や目的に応じて交換して使い分けることができように構築する。収束
ビーム RHEED 電子銃のワーキングディスタンスに対応した、専用の超高真空チャンバーを製作
する。 
 強度解析の高度化においては、電子密度分布を独立に取り扱える結晶ポテンシャルを定式化
し、動力学的回折理論に組み込む。具体的には、X線回折で用いられている展開式にならって、
結晶ポテンシャルを価電子密度分布とその他の項に分離し、原子位置と電子密度分布を独立の
パラメーターとして取り扱えるように強度計算プログラムを整備する。 
 
４．研究成果 
始めに、超高真空下で動作できる収束ビー
ム RHEED 電子銃を開発した。図 1は、本研究
で開発した収束ビーム RHEED 電子銃である。
主に、2 つのコンデンサーレンズ（対物レン
ズ及び投影レンズ）とアパーチャーから構成
され、電子ビームの収束角を様々に変化でき
る。アパーチャーは、真空を破ることなく 4
種類の孔径を選択することができる。動作時
にはフィラメント部分が高温となり、それに
よる真空度の悪化を防ぐため、作動排気ポー
トが設けられている。収束ビーム RHEED 電子
銃は、ワーキングディスタンスを考慮して専
用に設計した超高真空チャンバーに設置し
た。 
続いて、開発した収束ビーム RHEED 電子銃
の動作試験を実施した。動作試験のため、電
子ビーム発生部のフィラメントはタングス
テンを用いている。そのため、実際の測定で使用する LaB6フィラメントに比べ、電子ビームの
輝度は 1桁小さいものとなる。 



 

図 2 収束角を変化させたときの蛍光スク
リーン上の収束電子ビーム及びそのライン
プロファイル（(a) 収束角 0.7°、(b) 収束
角 1.5°、(c) 2.3°）。 

 
図 3 Si(111)理想表面からの RHEED ロッキ
ング曲線（灰色：ダングリングボンドなし、
黒色：ダングリングボンドあり）。 

図 2は、収束角を変化させたときの蛍光ス
クリーン上の収束電子ビームの写真とその
ラインプロファイルである。電子ビームの収
束角が大きくなるにつれて蛍光スクリーン
上に映る電子ビームの系は大きくなるが、多
少ばらつきはあるものの、ビーム内部の強度
はガウス型ではなくほぼ一定であることが
わかる。このばらつきは、積算時間を増やす
ことで改善できる。ビーム内部の強度が一定
であることは、実際の回折ディスクの強度解
析において極めて有用である。電子ビームの
収束発散の特性は、レンズ公式に従って正し
く動作していることを確認した。 
 開発した電子銃の動作試験の前に、強度シ
ミュレーションを用いて、物質表面の電子密
度分布が RHEED 強度に与える影響を調べた。
強度シミュレーションは動力学的回折理論
に基づいて実施した。図 3 は、Si(111)理想
表面からのRHEEDロッキング曲線の計算結果
である。加速電圧と入射方位はそれぞれ10 kV
と[112]に設定した。表面の電子密度分布の
効果は、Siの価電子がガウス分布しているも
のと仮定し、これを仮想的なダングリングボ
ンドと見なして計算に取り入れた。強度シミ
ュレーションの結果から、1°近傍の低い視
射角領域だけでなく、3-4°の表面波共鳴条
件を満たす視射角領域においても電子密度
分布の影響が表れることがわかった。このこ
とから、物質表面の原子配置と電子密度分布
の同時決定のための実験条件として、これら
の視射角領域に着目して測定を行うことが
重要である。 
実際の物質表面を用いた動作試験では、
Si(111)-7×7 表面を試料として用いた。
Si(111)-7×7表面は、表面科学分野における
標準的試料であり、超高真空中のフラッシン
グにより清浄表面が得られやすいことから、
本動作試験において最適な試料である。電子
ビームの加速電圧は 10 kV に設定した。視射
角及び方位角はそれぞれ 2.8°と[112]に設
定した。試料は、1200℃で数回フラッシング
することにより清浄表面を作製した。 
図 4 は、収束角を変化させたときの
Si(111)-7×7表面からの収束ビームRHEEDパ
ターンである。電子ビームの収束角を 0.1°
以下に設定したときの収束ビーム RHEEDパタ
ーンは、通常の RHEED 電子銃を用いて得られ
る回折パターンと同じである（図 4(a)）。収
束角を 0.5°に設定すると回折パターンの様
子はがらりと変わり、スポット（回折ディス
クの中心）の位置は、通常の RHEED のものと
同じであるが、それぞれのスポットは収束角
を反映した回折ディスクに置き換わる（図
4(b)）。図 4(b)に示すように、鏡面反射（0 0）
スポットだけでなく、高次のラウエゾーンの
分数次スポット全体にわたって鮮明な収束
ビーム RHEEDパターンが得られていることが
わかる。実際に測定で得られる回折ディスク
は、蛍光スクリーンの配置との関係から円状
とはならず、楕円状になる。また、回折ディ
スクの下側 1/4 程度が欠けているが、これは
今回電子源としてタングステンフィラメン
トを用いたことにより電子ビームの輝度が



1 桁減少し、結果としてビームサイズが広が
った（ビームの一部が試料表面に当たってい
ない）ことが原因である。このことと関連す
るが、今回用いた試料の幅が 2 mm と短くし
たことも原因の一つである。したがって、電
子源を LaB6 フィラメントに変更又は試料の
幅を 3 mm 程度に広げることで、本来の収束
ビーム RHEEDパターンが得られることになる。 
 図 5に 0 0 ディスクを拡大して表示したも
のと、そのラインプロファイルを示す。測定
した回折ディスクは明瞭ではないが、実験と
計算の大まかな強度分布は似ているように
見える。しかし、それぞれのラインプロファ
イルを比較すると、ピークの間隔及び相対強
度がそれぞれ異なっていることがわかる。図
3 の強度シミュレーションの結果では、この
入射条件では電子密度分布の影響が顕著に
表れるため、実験と計算との差異は電子密度
分布の効果よると現在のところ推測してい
る。今後、詳細な強度解析を実施し、表面の
原子配置と電子密度分布を実験的に決定す
る。 
 本研究では、収束ビーム RHEED 装置を立ち
上げ、Si(111)-7×7 表面からの明瞭な回折デ
ィスクを得ることに成功した。予備的な解析
では、回折ディスク内に電子密度分布からの
影響と考えられる強度変化を見出した。今後、
詳細な原子配置と電子密度分布のフィッテ
イングを実施するとともに、グラフェンへの
インターカレーションなど、原子位置と電子
密度分布が劇的に変化する系に本手法を適
用していく。 
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図 4 Si(111)-7×7 表面からの CB-RHEED パ
ターン（(a) 収束角 0.1°以下、(b) 収束角
0.5°） 

 
図5 0 0ディスクの拡大図（(a) 実験、(c) 計
算）及び(b)ラインプロファイル（(b) 実験、
(d) 計算）。 
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