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研究成果の概要（和文）：低速He+イオン散乱分光法は、最表面の構造解析に有用である。その構造解析で重要
な役割を果たすのがシャドーコーンであり、その形状を精緻に決定することは、精密な構造解析に不可欠であ
る。本研究者は近年、自身が開発したスピン偏極イオン散乱分光法（SP-ISS）を用いて、低速He+イオン散乱が
遮蔽されたクーロン力に基づく中心力だけでは無く、スピン軌道相互作用（SOC）に基づく非中心力によっても
影響を受けることを明らかにしてきた。本研究では、このSOCとシャドーコーンの形状との関係を明らかにし
た。そしてこの知見に基づき、SP-ISSを用いたスピンと構造の複合分析へと研究を展開させた。

研究成果の概要（英文）：Low-energy He+ ion scattering spectroscopy is useful for structural analysis
 of the topmost surface. The shadow cones play an essential role in structural analysis, and their 
precise determination is indispensable for accurate structural analysis. Recently, using the 
spin-polarized ion scattering spectroscopy (SP-ISS) developed by the present researcher, it has been
 clarified that the low-energy He+ ion scattering is affected not only by the central force based on
 the shielded Coulomb force but also by the non-central force based on the spin-orbit coupling 
SOC). In this study, we clarified the relationship between this SOC and the shape of the shadow 
cone. We expanded the study to a combined spin and structure analysis using SP-ISS based on this 
knowledge.

研究分野： イオンビーム表面分析

キーワード： スピン　イオン散乱分光　最表面

  ５版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
表面の原子レベルでの構造解析は、基礎研究のみならず、薄膜や表面を利用する様々なデバイス開発でも重要で
ある。低速イオン散乱分光法は、そのような表面構造解析のための手法の一つとして確立している。本研究で
は、その構造解析で用いるシャドーコーンとスピンとの関係について初めて解明した。そしてこの解明に用いた
スピン偏極イオン散乱分光法を、Ge/Fe界面や、欠陥由来のZnO表面強磁性等の、スピンと構造の表面複合分析に
適用した。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
イオンビームは、材料の分析や加工等に幅広く用いられている。これらは、ミクロスケールに

見れば多くの場合で、入射イオンと材料中の原子との衝突現象を利用する点で共通である。この
衝突現象を規定するのが、イオン－原子間の相互作用ポテンシャルである。すなわち、相互作用
ポテンシャルを精密に決定することは、様々な応用分野に波及効果のある重要な研究課題であ
る。 
 本研究者らは近年、低速イオン-原子間相互作用には遮蔽されたクーロンポテンシャルの様な、
いわゆる中心力以外に非中心力からの寄与があること、またこの非中心力はスピン軌道相互作
用（SOC）によってもたらされることを示してきた。これは本研究者自身がこれまでに独自に開
発した電子スピンを偏極したヘリウムイオンビーム（以降、偏極イオンビーム）を用いた散乱分
光実験（SP-ISS）に基づく指摘である。SP-ISS は、偏極イオンビームを試料表面に入射し、散
乱ヘリウムイオン強度を入射イオンのスピンの向き別に
計測する手法である。これによりスピン依存性散乱（ス
ピン非対称性）が評価される。 

本研究者らによって提案されたイオン－原子間衝突に
おける SOC は、イオンが固体標的の原子と衝突する際
に、イオンの電子スピン S と、標的原子核の運動（これ
はイオンから見れば、自身の周りを過渡的に周回する回
転運動と見なせる）に由来する磁場 H（ビオ・サバール
場）との結合 S・H に起源を持つ非中心力である（図 1）。
SP-ISS 実験から評価された非中心力に由来するポテン
シャルの大きさ USOCは、中心力ポテンシャル UC の 10%
程度にも及び、決して無視出来ない。これに基づき本研
究者らは、全ポテンシャル U は、U = UC + USOC の関係
にあることを示してきた。 
 
２．研究の目的 
本研究者らは上記のように SOC によるスピン依存性散乱モデルを提唱し、これにより実験で

観測される非中心力ポテンシャルを説明できることを示した。このモデルでは、シャドーコーン
形状（後述）がスピンに依存する可能性がある。この検証は、低速イオン散乱分光法（LEIS）
による表面構造解析の観点から重要である。なぜなら、シャドーコーンは LEIS による表面構造
解析の基本原理と関係しており、その形状をスピン別に精密に決定することは表面原子位置の
決定精度を向上する観点からも極めて重要なためである。そこで本研究では、シャドーコーン形
状のスピン依存性を検証して、そのスピン依存性の有無について明らかにすることを目的の一
つとした（研究成果の（１））。 
ところで He+イオンと表面原子との衝突における SOC に関するこれまでの説明では、衝突過程

において He+イオンと標的原子との間で仮想的な中間状態が形成されるとされてきた。そしてこ
の中間状態において He+イオンと表面の間で遷移する電子が、He+イオンの入射速度から予想され
る SOC による効果（He+イオン散乱のスピン非対称性）よりも数桁も大きなスピン非対称率をも
たらすことが説明されてきた。この中間状態は標的の電子状態に依存すると考えられるため、
SOC には標的の固体の効果が含まれる可能性がある。SOC はイオン散乱の強度に影響するために、
その解明は構造解析において重要である。そこで SOC における固体の効果（標的が固体であるこ
とに由来する効果）を解明することも本研究の目的とした（研究成果の（２））。 
これらの目的を達成し、イオン散乱を用いた表面構造解析における SOC の効果を解明した後

に、SP-ISS による表面の構造とスピンの複合分析を、そのような複合分析が求められている強
磁性体金属／半導体界面等の解析に応用する（研
究成果の（３））。 
 
３．研究の方法 

イオンビームを固体表面に入射すると、イオン
と表面原子との相互作用の結果、表面原子の背後
にシャドーコーンが生ずる。シャドーコーンの形
状はイオン－原子相互作用ポテンシャルで一義に
決まる。したがって、あらかじめシャドーコーンの
形状が分かっていれば、シャドーイング効果が現
れる入射角度（臨界角）を調べることで表面の原子
位置を決定することができる。逆に、表面の原子位
置があらかじめ分かっていれば、シャドーイング
効果を利用することで、シャドーコーンの形状を

図 1 He+イオン－原子衝突にお

ける SOC の定性的なモデル 

図 2 シャドーコーン形状のスピン依存

性の評価方法 



正確に評価することができる。すなわち、入射イオンビームと試料表面の法線を含む平面（散乱
面、図 2の紙面）での 2原子間距離が既知の試料（例えば、単結晶）を用意し、その試料表面で
の臨界角を測定することで、シャドーコーンの形状を決定することができる（図２）。このよう
にして、入射イオンビームのスピン（上向き、または下向き）に対してそれぞれのシャドーコー
ンの形状を決定することで、理論から予測される SOC の大きさを定量的に検証することができ
る。 
 SOC と、標的が固体であることに由来する効果との関係は、標的の電子状態を原子から固体に
変化させて、それと SP-ISS のスピン非対称性との関係を調べればよい。そのような標的の一つ
として Au のナノ粒子が挙げられる。Au ナノ粒子では、そのサイズに応じて電子状態が変化し、
それが例えば、光電子スペクトルにおけるスピン軌道分裂として観測されることが知られてい
る。Au ナノ粒子は、Au と相互作用の小さな固体基板上に、真空蒸着等の手法で成長させること
が出来る。そのようにして成長させた Au ナノ粒子の大きさを、例えばイオビーム照射によって
変化させながら、Auからの散乱における SOC によるスピン非対称性を追跡することで、SOC にお
ける固体の効果を検証する。 
 SP-ISS の実験は、全て超高真空中で行った。入射 He+イオンのスピン偏極率は、約 20％であっ
た。He+イオンのスピンの向き（上向き、又は下向き）の制御は、スピン偏極に用いる円偏光のヘ
リシティから制御した。He+イオンのスピン偏極は、1083 nm の D0線のπとσ光ポンピングを併
用して行った。散乱 He+イオンのエネルギー分析には、角度分解型の静電半球型セクターアナラ
イザ、その制御には自作のコントローラをそれぞれ用い、パスエネルギーは 318 eV に設定した。 
 
４．研究成果 
（１）シャドーコーン形状のスピン依存性について 
 Au(111)単結晶基板を試料として用いた。この表面を、超高真空中で 2 keV アルゴンイオンス
パッタリング（20分）と 773 K でのアニーリング（10 分）を繰り返すことで清浄化した。表面
の清浄性は、イオン散乱のスペクトルと反射高速電子回折によって確認した。 
 図 3は、Auピーク強度と入射角度（入射 He+イオンビームと表面法線との間の角度）との関係
を、入射 He+イオンのスピンの向き別に調べた結果である。散乱面は{111}である。図３では、Au
のピーク強度はスピン間で有意に異なっているが、これは SOC のためである。また強度に関して
は、入射角度が大きくなるにつれて、すなわち、すれすれ入射に近づくにつれて強度が減少して
いるが、特に 65度から 70度の間で急激に減少している。これはシャドーイング効果のためであ
る。つまり He+イオンと衝突する最表面の Au 原子の背後に出来るシャドーコーンによって、隣
接する表面の Au原子が隠されるために、このような急激な強度の現象が起きる。80度以上の入
射角度では、このシャドーイング効果のために、Auからの散乱は殆ど起きない。 

本研究の目的の一つは、シャドーコーン形状のスピン依存性を明らかにすることであり、その
ためにはこのシャドーイング効果を起こす角度（臨界角）のスピンに対する依存性を調べればよ
い。 

  
図 4は、Au ピーク位置（1561 eV）でのスピン非対称率と入射角度との関係を示している。ス

ピン非対称率は、(Iup-Idn)/(Iup+Idn)と定義される。ただし Iupと Idnはそれぞれ、上向きと下向き
にスピン偏極した He+イオンの散乱強度である。この実験では再現性を確認するために、同様の
測定を、試料を再作製して 3回繰り返した（図 4の#1～#3）。スピン非対称率は入射角度と共に
減少している様子が観測されている。ただしその減少の程度はとても小さい。特に 80 度以上の
入射角度では金からの散乱強度がとても小さくなり、その結果、統計誤差（エラーバーで示され
ている）が大きくなる。したがって、そのような大きな入射角度においてはスピン非対称率の測
定精度が低下する。 
入射角度の増大に伴うスピン非対称性の減少は、散乱における He+イオンの軌道が入射角度に

図 3 Au(111)での Au からの散乱強度と入

射角度との関係 

図 4 Au(111)での Au ピーク位置でのスピ

ン非対称率と入射角度との関係 



依存して変化することに起因する。すなわち、スピン非対称性散乱が He+と Au の二体衝突のみ
によって決まっているとすると、He+イオンの軌道は散乱角度で決まる。しかし実際の Au標的に
は、標的となる Au 原子の周囲に周期的に Au 原子が配置しており、He+イオンの軌道はその影響
を受ける。そして入射角度が臨界角よりも十分に大きくなると、He+イオンの金原子からの散乱
確率はゼロに近づき（シャドーイング効果）、それに伴いスピン非対称性も消失する。 
He+イオン散乱に関して、標的となる Au 原子の周囲にある Au 原子からの影響の一つは、再イ

オン化である。すなわち、He+イオンは一つ目の Au 原子との衝突で中性化され、基底状態の He
原子となる。そして次の表面 Au 原子との衝突の際に、再びイオン化され、その He+イオンが測定
されるという過程である。He+イオンの Au との衝突における再イオン化の確率はとても小さく、
通常の構造解析では無視して議論されているが、本研究の様な散乱強度における極小の変化を
論じる場合には、それが問題になり得る。事実、再イオン化はスピンに依存しない過程であり、
実質的には入射イオンの脱偏極過程として作用する。したがって再イオン化が起こるとスピン
非対称性は減少する方向に変化し、これは図 4 で観測されている入射角度の増大に伴うスピン
非対称性の減少を説明する。 
標的となる Au 原子の周りに位置する Au 原子も多重散乱で散乱に寄与する場合、このように

非対称性が減少する。Au は、He+イオン散乱における再イオン化の確率が全元素中でも最も小さ
な元素の一つとして知られており、この多重散乱によるスピン非対称性の減少の効果は、他の元
素を標的にした場合には、より大きくなると考えられる。これは広義では固体の効果であり、磁
性に由来する表面元素のスピン非対称率を SP-ISS で調べる場合には、このような多重散乱の効
果に注意する必要のあることが明らかとなった。 
本研究で問題にしているシャドーコーンの形状の形状がスピンに依存するかどうかは、シャ

ドーイング効果の臨界角付近でのスピン非対称率の変化から判断される。すなわち、この臨界角
がスピンに依存するかどうかを見ればよい。図４では、上記で論じた固体の効果によるスピン非
対称率の変化が統計誤差程度に大きく、臨界角のスピン依存性については判然としない。逆に言
えば、SP-ISS の測定の精度では、シャドーコーン形状のスピン依存性は、構造解析に影響を与
えるほどの大きさは持たないことが明らかになった。 
 
（２）SOC における固体の効果の解明 
 図 5は、HOPG の基板上に Au 1Åを室温で蒸
着して、その表面に約 2 keV の He+イオンを長
時間照射した際のスペクトル変化を示してい
る。散乱角は 150 度、入射角は 0 度である。
HOPG の表面清浄化は、2 keV Ar+イオンビーム
スパッタリング（20分間）によって行った。
イオンビームの照射によるスパッタリングの
ために、スパッタリングレートの低い He+イオ
ビームであっても 5時間 40 分の照射後には、
1540 eV 付近の Au のピーク強度が約 1/4 に
まで減少している様子が観測されている。こ
の結果は、Au からの散乱における中性化確率
がこの膜厚の範囲内で一定であると仮定すれ
ば、Au の表面被覆率が 1/4 程度に減少したこ
とを示している。先行研究では HOPG へのごく
微量の Au の室温蒸着によって、Au のナノ粒
子が形成することが示されている。したがっ
て図 5 の結果は、この Au ナノ粒子の大きさ
が、He+イオンビームの長時間スパッタリング
によって顕著に減少することを示している。ま
た別の先行研究では、そのように Auナノ粒子が
小さくなることに起因して、光電子スペクトル
での SOC に基づいて分裂したピークの間隔が変
化することが示されている。すなわち、Au ナノ
粒子の電子状態はその大きさに依存して変化す
る。したがって HOPG 上の Au ナノ粒子への He+イ
オンビーム照射と共にAuのスピン非対称率を追
跡すれば、イオン散乱の SOC と標的の電子状態
との関係を解明することができる。 
 図６は、He+イオンビームの照射時間と Auピー
ク位置でのスピン非対称率との関係を示してい
る。この測定前に、図５の照射前のスペクトルを
測定し、またこの図 6の測定の後に、図 5の照射
後のスペクトルを測定した。図 6では、一定の時間間隔で測定したスピン非対称率が、統計誤差
（エラーバー）の範囲内に収まっていることを示している。つまり SP-ISS の測定精度において

図 5 Au 1Å/HOPG への 2 keV He+イオン

ビーム照射（5 時間 40 分）前後のイオン散乱

スペクトル 

図 6 He+イオンビーム照射時間とスピン

非対称率との関係 



は、SOC は 2体衝突のみを考えればよく、標的の電子状態に由来する固体の効果は無視できるこ
とが確認された。すなわち、SOC の効果が大きな金を標的元素に用いても、標的の電子状態によ
る効果は SP-ISS の測定精度よりも小さいので、SOC の大きな元素系であっても固体の効果は除
外して構造解析をすればよい。 
 He+イオン散乱における SOC では、入射 He+イオンの速度から予想されるスピン非対称率に比べ
て、実際には数桁大きなスピン非対称性散乱が観測される。この大きな SOC の効果は、散乱にお
いて過渡的、仮想的に形成される He+-標的原子の中間状態に由来するとされてきた。本研究で
は、この中間状態は、標的の原子的な電子構造から決まっていることが示唆された。 
 
（３）スピンと構造の複合分析への展開 

本研究の前半では He+イオン散乱における
SOC について検討した。そして、イオン散乱に
よる構造解析で重要な役割を果たすシャドーコ
ーンの形状とスピンとの関係を明らかにした。
また SOC における標的の電子状態による効果に
ついても明らかにした。この検討の後に、本研
究では、SP-ISS をスピンと最表面の複合分析に
適用した。具体的には、Fe/Ge 界面のスピン分極
と原子配列の解析、アルカン分子の吸着構造の
解析、欠陥由来の金属酸化物の磁性、パルスジ
ェット法との融合による準大気圧下での表面構
造解析、へと研究を展開した。ここでは紙面が
限られることから、これらの中で、欠陥に由来
する金属酸化物（ZnO）表面の磁性について SP-
ISS によって検討した結果を述べる。 
 ZnO 等の非磁性金属酸化物において、点欠陥
由来の強磁性について興味が持たれてきた。
様々な磁性分析手法を用いてその解析がなされ
てきたが、それが本当に欠陥由来の強磁性なのか、又は不純物由来の磁性なのか、未だに議論が
続いている。その様に議論が混沌としている背景として、不純物を完全に排除することが難しい
こと、またその不純物と欠陥由来の磁性を区別することが難しいことが挙げられる。SP-ISS で
は元素を選別した上で、最表面のスピンを選択的に検出することが出来るので、これらの困難を
克服できる可能性があり、欠陥由来の表面磁性について検証を行った。 
 試料は Zn 終端した ZnO(0001)極性面である。この清浄化は、超高真空中で 2 keV Ar+スパッタ
リングとアニーリングを繰り返すことで行った。この一連の清浄化処理と、その際に測定された
イオン散乱スペクトルが図 7 に示されている。清浄化処理の後、イオン散乱のスペクトルでは
Znと Oのピークのみが観測されており、清浄な表面が得られたことが分かる。 
 この様にして得られた Zn-ZnO(0001)表面に 2 keV Ar+イオンビームを照射した際の、Zn ピー
ク位置で測定したスピン非対称率が図 8 に示されている。このようなイオンビーム照射によっ
て、表面付近に様々な欠陥が導入されることはよく知られている。スピン非対称率は、試料を 100 
Gauss 程度でパルス磁化して、残留磁化の下
で測定した。また、表面に垂直方向のスピン
分極が検出できる磁場配置とした。測定は清
浄表面（測定 No.1）から始め、Ar+スパッタ
リング、超高真空中でのアニーリング処理を
行うたびに測定した（No.2～No.4）。また
No.5～8は、この測定の再現性を検証するた
めに行った測定である。スピン非対称率の変
化は、ほぼエラーバー（統計誤差）の範囲内
に収まっており、表面に導入された欠陥によ
って強磁性が発現していることは確認され
なかった。データの一部は、エラーバーを超
えて変化しているようにも見えるが、その後
に行った同様の測定では再現されず、この変
化は入射イオンビームのスピン偏極率の変
動に由来すると考えられる。このことから、
少なくとも SP-ISS の測定精度の範囲内で
は、ZnO 表面の欠陥や表面の特異性に由来す
る強磁性は確認されなかった。 
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