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研究成果の概要（和文）：高速陽電子（10～20keV）を物質表面に低角入射させた場合に起こる

全反射過程において、表面素励起によるエネルギー損失過程を解明するために、エネルギー分

析型の反射高速陽電子回折装置を開発した。障壁電極の仕様及び配置を最適化することで、電

子集団振動（プラズモン）励起を観測する上で十分な分解能（4eV）を達成した。この分析装置

を用いることで、Si(111)-7x7 再構成表面、Al(111)表面、及び、Bi(001)表面について、全反

射陽電子による表面プラズモンの多重励起効果の観測に初めて成功した。電子ビームによる同

様の実験との比較から、全反射陽電子は電子の約 2倍の表面プラズモンを励起することを見出

した。陽電子が電子の 2倍の表面プラズモンを励起する点については、それらの回折経路の違

いによって説明できることが分かった。即ち、電子の場合、内部に進入した後に真空外に離脱

するのに対して、陽電子は内部に進入することなく表面第一層をチャンネルして真空外に離脱

する。このため陽電子は、電子よりも多くの表面プラズモンを励起することができる。また、

全反射陽電子のビームスポットの空間拡がりと反射率の絶対値が、上の表面プラズモンの多重

励起効果により矛盾なく説明できることが明らかになった。低温で金属絶縁体転移を起こす

Si(111)/In 超構造表面について、金属状態と絶縁体状態での全反射陽電子のエネルギー損失ス

ペクトルを観測した。極低エネルギー領域に変化が認められたが、さらに詳しい解析のために

は、エネルギー分解能の向上が必要であることが明らかになった。

研究成果の概要（英文）：To study the energy loss processes of positrons at solid surfaces
under the total reflection condition at small enough glancing angles, we developed an
energy-filtered reflection high-energy positron diffraction apparatus. By optimizing the
configuration of retarding electrodes, we achieved an energy resolution of 4 eV which
is adequate to observe surface plasmon excitation. Consequently, we first succeeded in
observing the multiple surface plasmon excitation processes for Si(111)-7x7, Al(111) and
Bi(001) surfaces. Comparing the case of electron diffraction, it was found that the mean
excitation number of surface plasmon by positrons is two times greater than that by
electrons. This difference between positrons and electrons is originating from their
different diffraction passes. That is, until the eventual escaping to the vacuum,
electrons penetrate into the bulk, while positrons channel in the first surface layer.
Hence, positrons excite more surface plasmons than electrons. The broadening of reflected
beam profile and the degradation of absolute reflectivity of positrons under the total
reflection condition could be explained considering the multiple surface plasmon
excitations. We also observed the energy loss process of positrons with the Si(111)/In
surface exhibiting the metal-insulator transition at low temperatures. Although a small
modulation in the energy loss spectra were observed accompanying the phase transition,
an improvement of the energy resolution is still needed for the detailed study.
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１．研究開始当初の背景
本研究課題の基礎となっている反射高速

「陽電子」回折は、反射高速「電子」回折に
おいて電子を陽電子で置き換えたものであ
る。陽電子の物質最表面での全反射を利用す
ることが、その最大の特徴である。研究代表
者等は、1998 年に本手法を実証し、その後、
装置を改良しつつ、各種の表面超構造の研究
を続け、電子回折よりも高い精度で最表面構
造が決定できることを明らかにしている。一
方で、高速陽電子と物質最表面の相互作用の
うち、特に非弾性相互作用が全く調べられて
いないため、構造解析のパラメータの中で吸
収項の取扱いが不十分であるという問題点
があった。また、全反射陽電子の反射率は、
理想的には 100%となるはずであるが、実測デ
ータは存在していなかった。全反射陽電子の
回折過程を明らかにするためには、そのエネ
ルギー損失過程を知る必要性があった。また、
高速陽電子のエネルギー損失過程が明らか
になれば、逆に、これを使って最表面電子状
態の研究の端緒が拓かれると期待された。

２．研究の目的
本研究では、エネルギー分析型反射高速陽

電子回折法（ER-RHEPD）を開発することで、
高速陽電子の物質表面における全反射回折
に伴うエネルギー損失過程を解明すること、
及び、これにより陽電子を用いた表面電子状
態の研究に先鞭をつけることである。

３．研究の方法
障壁型のエネルギー分析器を作製する。こ

の際、十分なエネルギー分解能が得られるよ
うに、電極配置を最適化する。Si(111)-7×7
再構成表面、Al(111)表面、Bi(001)表面につ
いて、全反射陽電子のエネルギー損失スペク

トルを測定する。全反射回折を起こさない電
子についても、同様の実験を行い、両者を比
較検討する。Si(111)-7×7 再構成表面につい
ては、全反射陽電子の絶対反射率と鏡面反射
スポットプロファイルを測定し、上で得たエ
ネルギー損失過程の影響を評価する。低温で
金属絶縁体転移を起こす Si(111)/In 表面に
ついて、相転移前後での全反射陽電子のエネ
ルギー損失スペクトルを測定し、電子状態の
変化が陽電子エネルギー損失過程に与える
影響を調べる。

４．研究成果
図 1は、本研究で開発したエネルギー分析

器の構成図と写真を示している。本装置は円
筒型静電レンズ、障壁電極（グリッド）、蛍
光面付マイクロチャンネルプレート（MCP）、
及び、電源系統から構成されている。試料表
面で全反射した陽電子は、静電レンズにより
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図 1 製作したエネルギー分析器の構成・ビー

ム軌道シミュレーション、及び、外観写真。



軌道が修正され、障壁電極に垂直に入射させ
られる。障壁電極は 1 枚であり、MCP 入射面
は接地電位となっている。障壁電極として使
用するグリッドの開孔率と電極間距離を最
適化した結果、入射ビームに対して図 2 の N
に示すような透過率曲線が得られた。この微
分曲線（dN/dE）の半値幅から、4eV というエ
ネルギー分解能を得た。これは、従来、電子
回折用に開発されたエネルギー分析器と同
等の性能である。
図 3 は、本装置により得られた Si(111)-7

×7 再構成表面からの全反射陽電子のエネル
ギー損失スペクトルの全容である。横軸は損
失エネルギーに換算してある。損失エネルギ
ーが 3～10kV の範囲では、全反射陽電子強度
はほぼ一定である。これは、3 keV 以上のエ
ネルギー損失確率が非常に小さいことを示
している。損失エネルギーが 3kV 以下になる
と全反射陽電子強度は減少し始める。これは、
内殻電子励起が起こり始めることに相当し
ている。特に、100eV と 150eV の位置には、L
殻電子の励起に起因する損失過程が観測さ
れた。損失エネルギーが 100eV 以下のとｋろ
では、全反射陽電子強度は急激に減少する。
これは、集団電子励起（プラズモン励起）と
エネルギー損失を伴わない弾性散乱（ゼロロ
ス）に相当する。

図

射陽電子強度を差分スペクトルで表示した
ものである。これより明らかなように、約
10eV の間隔でエネルギー損失が起っている。
これは、全反射陽電子による表面プラズモン
の多重励起を示している。図 4(b)は、同様に
して得た高速電子のエネルギー損失スペク
トルである。陽電子の場合、2～3回の表面プ
ラズモン励起ピーク（20eV 及び 30eV の位置
の）ピークが強く、弾性散乱ピーク（0eV の
ピーク）は相対的に弱い。一方電子の場合は、
1～2 回の表面プラズモン励起ピークが強く、
弾性散乱ピークも同程度である。得られたエ
ネルギー損失スペクトルをポアソン分布に
従い解析した結果、表面プラズモン励起の平
均励起回数は、全反射陽電子の場合 2.6 回、
高速電子の場合 1.4 回となった。即ち、全反
射陽電子は電子の 2倍近くの表面プラズモン
を励起する。

図 5(a)及至(d)は、Al(111)表面と Bi(001)
表面について得られた全反射陽電子及び反
射電子のエネルギー損失スペクトルである。
これらより、Si(111)-7×7 表面と同様に、表
面プラズモンの多重励起が起こること、及び、
全反射条件での陽電子の表面プラズモンの
平均励起回数が、電子のそれよりも 2倍程度
多いことが明らかになった。

全反射陽電子と反射電子で、表面プラズモ
ンの励起回数が異なる点は、それらの回折経
路の違いに起因していると考えられる。即ち、
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図2 エネルギー分析器を用いたビーム透過量の障壁電位
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図 4 Si(111)-7x7 表面について得られた(a)陽電子、(b)電

子のエネルギー損失スペクトル（微分値）。ビームエネル

ギーは 10keV である。
0 2000 4000 6000 8000 10000

N
(a

rb
.
u

n
it
s
)

Energy loss (eV)

図 3 Si(111)-7x7 表面について得られた陽電子エネ

ルギー損失スペクトル（積分値）。ビームエネルギー
4(a)は、損失エネルギー0～70eV の全反
全反射陽電子は物質内部に進入することな
く、表面第一層をチャンネリングして真空外

は 10keV である。



に離脱していくのに対して、反射電子は物質
内に進入して多重反射を繰り返した後に真
空外に離脱する。このため、全反射陽電子の
方が多くの表面プラズモンを励起する。表面
プラズモンの平均励起回数 n は、相互作用の
距離 tとプラズモン励起の平均自由行程 lの
商（n=t/l）で与えられる。例えば Si の場合、
l=180Åであることが知られているので、全
反射陽電子とSiの相互作用距離はt=460Å程
度となる。反射電子では、t=250Å程度とな
る。真空外から表面に接近するときの軌跡、
及び、表面から真空外に離脱した後の軌跡は、
陽電子と電子で大きな違いはないと考えら
れる。反射電子について得られた相互作用距
離 t=250Åは、真空外にある電子または陽電
子が表面プラズモンを励起する相互作用距
離と見なせる。全反射陽電子と反射電子の相
互作用距離の差（約 190Å）は、全反射陽電
子が表面層をチャンネルする距離に相当す
ると考えられる。実際これは、弾性散乱の平
均自由行程と良く一致している。

表面プラズモンの多重励起は、全反射陽電

子の絶対反射率と回折スポットプロファイ
ルに影響を及ぼすものと考えられる。そこで、
本研究では、これらについても調べた。図 6
は、Si(111)-7×7 再構成表面による陽電子及
び電子の絶対反射率の入射視射角依存性（）
を示している。<2.0°が陽電子の全反射領
域である。もし、表面が完全に平坦で、エネ
ルギー損失が起こらなければ、図中の黒の実
線で示すように、全反射陽電子強度は 100％
になるはずである。しかし、実測値は 80%以
下であり、しかも 7×7 再構成表面を仮定し
た計算値よりも低い。これは、全反射陽電子
がエネルギーを損失することで、散漫散乱し
ていることを意味している。実際、表面フォ
ノンと表面プラズモン励起を加味すること
で、実測値が良く説明できることが分かる。
この結果は、表面プラズモンの多重励起の結
果と無矛盾である。

図 7(a)は、全反射陽電子の鏡面反射点のス
ポットプロファイルである。但し、畳込まれ
た入射ビームのプロファイルを逆畳込み操
作により排除している（入射ビームの拡がり
はゼロと見なせる）。中心部分の鋭いプロフ
ァイルに、拡がったプロファイルが重畳して
いるように見える。全反射陽電子が表面プラ
ズモンを励起する場合、鏡面反射点のスポッ
トプロファイルは、理論的には、その励起回
数に応じて図 7(b)のようになる。上で得られ
た表面プラズモンの平均励起回数とポアソ
ン分布に従う励起スペクトルを想定すると、
図 7(a)の赤の実線で示すように、実測を良く
再現するスポットプロファイルが得られる。
即ち、全反射陽電子の鏡面反射点のスポット
プロファイルは、表面プラズモンの多重励起
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図 5 Al(111)表面の陽電子(a)、及び、電子(b)のエネ

ルギー損失スペクトル（微分値）。Bi(001)表面の陽電

子(a)陽電子、及び、電子(b)のエネルギー損失スペク

トル（微分値）。ビームエネルギーは 10keV である。
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図 6 Si(111)-7x7 表面の陽電子(●)、及び、電子（○）の

絶対反射率の入射視射角依存性。ビームエネルギーは

10keVである。黒線、赤線、緑線、青線は、ステップポテン

シャルとエネルギー損失ゼロ、7x7 構造とエネルギー損失

ゼロ、7x7 構造とフォノン励起、7x7 構造とフォノン及び電

子励起を夫々仮定したときの陽電子反射率の理論値で

ある。紫線は 7x7 構造とフォノン及び電子励起を仮定した

電子反射率の理論値である。



効果を考慮することで説明できる。
上述したように、本研究で開発したエネル

ギー分析器を用いることで、全反射陽電子に
よる表面プラズモンの多重励起が実験的に
初めて確認された。全反射電子が、反射電子
の 2倍程度の表面プラズモンを励起する点は、
両者の回折経路の違い起因する普遍的な現
象である。さらに、全反射陽電子の絶対反射
率の理想強度からのずれ、回折スポットの拡
がりが、表面プラズモンの多重励起効果であ
ることも初めて解明された。なお、個別電子
励起やフォノン励起を解明するためには、分
析装置のさらなる高分解能化が必要である。

本研究では、さらに、低温でパイエル
ス不安定性に起因した金属絶縁体転移
を起こす Si(111)-In 擬１次元原子鎖構
造に着目して、全反射陽電子のエネルギ
ー損失スペクトルを測定した。この系で
は、低温において電荷密度波が形成され、
バンドギャップが発現するため、プラズ
モン励起スペクトルのエネルギー間隔
が増大すると期待される。また、バンド
ギャップの分だけ個別電子励起エネル
ギーが増大すると考えられる。室温のエ
ネルギー損失スペクトルから、プラズモ
ン励起エネルギーは約 9eV であり、平均

励起回数は約 3 回であった。他方、70K
でエネルギー損失スペクトルを測定し
たところ、プラズモン励起エネルギーが
僅ではあるが増大し、低エネルギー領域
に表面プラズモン以外の損失ピークが
発現することが見出された。今後、これ
らの変化をさらに詳細に調べるために
は、測定装置のエネルギー分解能を絶縁
相のバンドギャップと同程度（0.3eV 程
度）まで向上することが必要である。
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