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研究成果の概要（和文）：エネルギー損失電子の角度分布中の光電子回折模様とは真逆のネガコントラスト発現
の定量的理解、その測定装置の整備、その現象を応用したバルクと表面の統合的な原子構造解析研究の成果を国
際共同研究の枠組みで発展させた。国際共同研究ではスイス放射光施設の光電子回折専用ビームラインを拠点に
元素選択性に関する吸収端近傍でのエネルギー損失スペクトルなどの高エネルギー分解能測定をすすめた。光電
子回折から適切にエネルギー損失電子回折のバックグラウンドを除去する重要性を示した点で、局所原子構造解
析の信頼性の向上に寄与するものであった。国際共同研究を通じ、こうした知見を広めることに努めた。

研究成果の概要（英文）：Quantitative understanding of negative contrast pattern of photoelectron 
diffraction pattern in energy loss electron angle distribution, development of detectors for such 
phenomena, and application to bulk and surface atomic structure analysis, were pursued in the 
framework of the present international collaborative research. In this project, energy loss electron
 angle distribution was measured with high energy resolution. This experiment was carried out with a
 beamline dedicated to photoelectron diffraction of the synchrotron radiation facility in 
Switzerland. We believe that we achieved in contributing to the improvement of the reliability of 
local atomic structure analysis by showing the importance of appropriately removing the background 
of energy loss electron diffraction from photoelectron diffraction. Through international 
collaborative research, we have disseminated such knowledge.
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１．研究開始当初の背景 

 光電子分光は今や物性研究には欠かせない。

内殻励起で得られる元素選択的な情報は、表

面吸着種や結晶中のドーパント原子に関する局

所的な構造や物性を調べるうえで重要である。

内殻光電子スペクトルには化学組成や電子状

態が反映されている。また光電子 2 次元角度分

布には原子軌道の対称性と局所原子配列に由

来する光電子回折模様が現れる。 

光電子分光による研究の最近の世界的な動

向として、硬Ｘ線光電子分光によるバルク敏感な

電子状態の研究の急速な展開が挙げられる。高

エネルギー電子の非弾性平均自由行程は長い

ので、表層下に埋もれたバルクの情報が引き出

せるのである。しかし、硬Ｘ線光電子分光では、

入射角・分析器の位置・光エネルギーの自由度

が非常に限られているため、光電子回折への展

開は研究開始当初未開拓領域であった。 

私たちは、エネルギー損失電子の角度分布

に、励起源の偏光や種類（光・電子）に関わらず、

光電子回折模様とは真逆のネガコントラスト模様

が出現することを見出し、逆光電子回折と名付

けた。光電子回折の検出深度は電子の非弾性

散乱平均自由行程によって決まり、軟Ｘ線励起

の場合は表面敏感になる。他方、逆光電子回折

の場合は電子が結晶を通過する際に吸収され

る積算量が負のコントラストとなるため、検出深

度が比較的大きくなり、バルクの情報を含むよう

になる。これまで光電子分光の解析を邪魔する

厄介者に過ぎなかったエネルギー損失電子の

角度分布を測定することで、硬Ｘ線光電子分光

で要求される高エネルギーの施設・高電圧の装

置を用いずとも、バルクの結晶のプローブ深さが

選択可能なユニークな原子構造解析が行える

可能性が出てきた。基課題では逆光電子回折

現象の定量的理解、そのための測定装置の整

備、この現象を応用したバルクと表面の統合的

な原子構造解析研究を３本柱とした。 
 
２．研究の目的 

本課題では基課題で得られた成果をチューリ

ヒ大学・スイス放射光施設国際共同研究の枠組

みで発展させることを目的とした。 

(1)逆光電子回折効果の定量的解析 

種々の結晶試料にて光電子回折と非弾性

散乱電子回折模様を測定し、逆光電子回折

効果と脱出深度の関係を系統的に調べた。ま

た、エネルギー損失電子は励起原子の原子

番号の情報が失われた非元素選択的なプロ

ーブである。ただし、各内殻準位の吸収端の

前後の運動エネルギーの条件を利用すれば、

電子を吸収する原子の元素選択的な情報が

得られる。SPring-8 にて化合物単結晶 MoSe2

を用い、励起光エネルギーに依存した元素選

択性を見出した。国際共同研究では Swiss 

Light Source の光電子回折専用ビームライン

(PEARL)を拠点に元素選択性に関する吸収

端近傍でのエネルギー損失スペクトルなどの

高エネルギー分解能測定をすすめた。 

(2)バルク敏感局所立体原子配列解析装置開発 

光電子やエネルギー損失電子の 2 次元角

度分布測定にはバンドパス型の表示型電子

分 析 器 が 必 須 で あ る 。 こ れ ま で 私 達 は

SPring-8 BL25SU に 2 次元光電子分光ステ

ーションを設置し、光電子回折の研究を進め

てきた。同時に、２本目の柱として、新たに放

射光施設および実験室ベースで走査電子顕

微鏡装置に組み込めるようなコンパクト表示

型電子分析器の R&D を進めてきた。 

国際共同研究では PEARL に設置するコン

パクト表示型電子分析器の製作を進めた。 

(3)表面・界面・ドーパントの局所構造研究 

基課題では、光電子回折から適切にエネ

ルギー損失電子回折のバックグラウンドを除

去する重要性を示した点で、局所原子構造

解析の信頼性の向上に寄与するものであっ

た。国際共同研究を通じ、こうした知見を広め

るのも本課題の目的である。 
 
３．研究の方法 

全半球の光電子回折及びエネルギー損失電

子回折模様の測定には表示型電子分析器が適

している。基課題では SPring-8 BL25SU に設置

し、メンテナンスを続けてきた装置を用いた。本

来、エネルギー損失電子回折模様（ネガコントラ

スト模様）は運動エネルギーによって変化し、主

光電子ピークからのエネルギー差によって出方

が変わるが、エネルギー分解能が十分でない分

析器でも測定ができる。ただし、このネガコントラ

ス模様の影響を除去するにはエネルギー分解

能の良い分析器で光電子スペクトルを各方位で

測定しながらデータ処理をする必要がある。



2014 年度 BL25SU 改良工事のシャットダウン期

間中は Swiss Light Source にて建設協力を行っ

た光電子回折専用ビームライン PEARL にて相

補的なデータ取得を行った。国際共同研究強

化課題にてここでの成果を発展させる機会とな

った。また、BL25SU の次期分析器として新たに

小型高性能電子分析器を開発してきた。 試料

は III-V 半導体や遷移金属ジカルコゲナイド層

状物質を中心に複数の元素種からなる単結晶

からの光電子角度分布について調べた。応用と

して希薄にドープされた原子の局所構造を調べ

る際の正確なバックグラウンド除去の指針となっ

た。 
 
４．研究成果 

本国際共同研究では、実験拠点(スイス新規

光電子回折ビームライン[PEARL])にて見出され

た新規物理現象解明と光電子ホログラムの高効

率投影型分析器[PESCATORA]開発を軸に、原

子レベルでの表面・界面物性研究を推進した。

また研究成果の交流の機会として国際会議のサ

テライトを主催したり、共同研究者とともに国際

会議に招致されたりするなどの成果があった。

2016 年および 2017 年に本務の授業のない夏か

ら秋にかけ３カ月ずつスイスに滞在し、共同研究

を進めた。  

(1) ３ 年 に 一 度 開 催 さ れ て い る 国 際 会 議

VUVX2016 がチューリッヒ ETH で開催された。

実行委員に知己が多いこともあり、局所原子

構造・電子状態の研究に関するサテライトワ

ークショップを主催する機会を得た。本課題の

スイス側の共同研究者 Matthias Muntwiler 博

士（Paul Scherrer Institut）とともにチューリッヒ

大学を会場に国際ワークショップを共同開催

し、関連する欧米各国の研究者に呼びかけ

研究交流を行った。 

(2)光電子回折ビームライン PEARL の光軸・分

析器調整を進め、光電子回折の共同実験を

成功させた。分析器開発で得ていた知見がこ

の調整作業に役立ち、光軸のずれの評価と

光学系最適化を行った。その結果角度分解

能とエネルギー分解能の向上を達成し、信頼

性のある光電子回折測定が日常的に進めら

れるようになった。 

(3)PESCATORA 設置の真空ポートを決定し、そ

れに合わせ分析器の製作を進めた。出口スリ

ットの代わりにコリメータを用いた新原理に基

づく飛行機でも可搬の手のひらサイズの小型

分析器を開発・製作。単結晶グラファイトから

の電子回折模様と Auger スペクトルの取得を

通じ、新規分析器の実証実験に成功した。

2016 年 7 月に国際特許を申請した。新規分

析器 PESCATORA の展開を進めた。欧州で

の製作についてメーカーと打ち合わせを行っ

ている。国際特許のドイツ・米国への権利移

行を行った。 

（４）エネルギー損失電子回折の理論研究を共

同 で 進 め て き た Dr. A.Winkelmann や

Prof.A.Chasse らとも引き続き研究交流を続

けている。 

（５）共同研究者 Muntwiler 氏とともに表面構造

に関する国際会議 ICSOS(Atlanta)で成果発

表を行った。松井は招待講演を行い同国際

会議の国際アドバイザーに就任した。  

（６）共同研究の成果の一部を 2 報 Phys.Rev.B

誌から出版した。Auger 電子回折の円二色性

という新規物理現象とグラファイトの kz 分散に

反映される原子軌道配列の解析法に関する

基礎的に重要な研究である。他にも総説 4 報

を含め多数の論文を執筆した。  

（７）ビームライン PEARL に申請していた３件の

実験提案が採択され、1 カ月にわたり実験を

行った。Bi2Se3,TiO2,SiC 表面およびバルクの

結晶構造を解析した。  

（８）エネルギー損失電子回折の論文執筆を進

めている。ステップのない 2H 構造を持つ

MoSe2 や MoS2 表面を用いると反転対称性の

ない原子配列の光電子回折を測定することが

できる。エネルギー損失電子回折がそれぞれ

の元素でそのように変化するか詳細に調べて

いる。 
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