
名古屋大学・工学研究科・助教

科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

１３９０１

基盤研究(C)（一般）

2017～2015

ガス環境下で表面構造の動的解析が可能な反射高速電子回折装置の開発

Development of an environmental reflection high-energy electron diffraction 
apparatus for in-situ surface structural analysis under gas pressure

２０２９３６４９研究者番号：

中原　仁（Nakahara, Hitoshi）

研究期間：

１５Ｋ０４６７５

年 月 日現在３０   ９   ７

円     3,900,000

研究成果の概要（和文）：ガス環境下における結晶表面の構造解析を目的として、二段レンズを有する差動排気
システムを入射側と出射側に装備した環境反射高速電子回折(ERHEED)装置の開発(装置設計、製作および評価)を
行った。開発した装置の動作検証を行った結果、出射側レンズシステムの調整には課題が残ったが、入射側のレ
ンズシステムは設計通り機能し、従来の数十倍のガス圧力下でRHEEDロッキング測定ができることを実証した。
本装置を用いることで、化学気相成長中や気相触媒反応中の表面構造など従来手法では困難であった反応表面の
動的構造解析ができるようになり、新奇材料開発に寄与するものと期待される。

研究成果の概要（英文）：An environmental reflection high-energy electron diffraction (ERHEED) 
apparatus with 2-stage lens and differential pumping system on both of incident and exit sides were 
developed, which is aimed to analyze surface crystalline structures under gas pressure. The exit 
side lens system could not operate properly, however, incident side lens system worked as designed 
and it was demonstrated that the developed ERHEED can obtain beam rocking patterns in gas atmosphere
 that is more than one order of higher pressure than conventional differential pumped RHEED system. 
With this new equipment, in-situ structural analysis of the reacting surfaces such as chemical vapor
 deposition and catalytic reaction becomes possible. Thus it is expected to be contribute to the 
development of novel materials.

研究分野： 表面物理

キーワード： 反射高速電子回折装置　表面構造解析　気相成長　触媒反応
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１. 研究開始当初の背景

化学気相成長 (CVD)は、近年注目されている
グラフェンや化合物半導体薄膜の作製方法とし
て広く使われており、トポロジカル物質や新奇
デバイスの製造には欠かせない手法である。ま
た、気相触媒反応やセンサ表面でのガス吸着など
気体と固体表面で生じる化学反応は広範な応用
分野と密接に関わり合っている。すなわち、気
相-固体表面の反応過程を動的に観察・構造解析
することは、結晶工学や反応化学における学術
的な興味にとどまらず、新材料・新触媒の開発
にとっても極めて重要である。
反射高速電子回折 (RHEED) は、高速 (10～

30 keV)電子線を試料表面すれすれで入射させて
結晶表面からの電子回折を得る分析手法である。
このとき電子線の入射視射角を変化させて得ら
れる RHEED強度 (ロッキング曲線)を解析する
ことで、結晶表面構造が解析できることは広く
知られている。電子線を用いる RHEEDには真
空が必須であるため、ガス雰囲気下で RHEED
を行うことを目的に、電子銃部を差動排気する
汎用的な RHEED用電子銃が従来から市販され
ている。しかしながら、従来法ではガスによる
電子線の散乱を最小限とするためには差動排気
オリフィスを試料近傍に配置する必要があり、
結果として電子線の入射視射角は電子銃と試料
の機械的な配置で決まってしまう。構造解析に
用いるロッキング曲線を得るためには 5◦程度の
角度範囲を 0.05◦ 以下の分解能で視射角制御す
る必要があり、真空容器内に配置した試料をこ
のような精度で高速駆動することは容易ではな
い。電磁偏向であれば、高速高精度に視射角制
御できるが、この場合はオリフィス-試料間距離
として 300～400 mmは最低でも必要となる。一
方出射側に着目すると、RHEEDの回折波は 10◦

以上の広がりを持っており、また、パターンを
観察するために 200～300 mm程度のカメラ長を
要する。入射側と合わせると試料室真空度の中
で 600 mm程度の距離を電子が通過することに
なるが、例えば 10 keV の電子の酸素ガスに対
する平均自由行程は 1Paで 600 mm程度である
ため、従来法では 1 Paを超えるガスを導入しな
がらRHEED観察することは極めて困難である。
我々も単純な差動排気を用いた従来法でガス中
RHEED観察を試みているが、観察可能圧力上
限が 0.1 Paであることに加え、構造上の制約か
らロッキング測定も行うことはできていない。
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図 1: (a) 開発した環境 RHEED 装置の概略図。
(b)入射部におけるレンズ動作の詳細図。

２. 研究の目的

そこで本研究では、数十～100 Pa程度の圧力
で動作し、ガス環境下における結晶表面の構造
解析 (ロッキング曲線の計測)が可能な RHEED
装置 (環境 RHEED) の開発を行うこととした。
電子の平均自由行程を考えると、この圧力下で
RHEED観察するためには電子線が試料室を通
過する距離は数 cm以下となる設計が必要であ
る。また、一段の差動排気では通常 3桁程度の
差圧しか確保できないため、電子銃を駆動可能
な 10−4 Paに保つためには 2段の差動排気が必
要となる。この課題を解決するために、入射側
と出射側の両方で使用可能な 2段のオリフィス
と 2段の収束レンズを有する差動排気機構を新
規に考案した。考案した装置の具体的な動作概
念は下記に示すが、本研究では、考案したシス
テムを実際に製作してその機能を実機検証する
とともに問題点を洗い出し、今後の機器開発に
つなげることが目標である。

３. 研究の方法

本研究において開発する部分は電子偏向系、レ
ンズ系、作動排気系の部分であり、電子銃やス
クリーン、計測系は既存のものを用いる。具体
的な装置設計は研究代表者が行い、装置製作は
主に名古屋大学の技術部において行った。また、
装置開発と並行して環境 RHEED計測に適した
材料系の一つであるガス雰囲気下でのグラフェ
ン成長の基礎実験を行っており、これらは研究
分担者の協力の下に進めた。



４. 研究成果

まずは、本研究で開発した環境RHEED装置の動
作概念を簡単に説明する。図 1(a)の左側が電子
銃 (入射側)、右側がスクリーン (出射側)となっ
ており、中央部に試料が置かれている。本装置
は試料前後の入射側と出射側にそれぞれレンズ
Aとレンズ Bで構成された二段の磁場レンズシ
ステムが配置されており (図中の下付き ‘i’と ‘o’
はそれぞれ入射側、出射側に対応)、図に示した
位置に２つの差動排気用オリフィス A/Bが置か
れている。電子源から出た電子線は収束コイル
を通過した後、二段の偏向コイルを用いてオリ
フィス Ai に対して入射視射角 θが与えられる。
オリフィス Ai を通過した電子線はレンズ Ai に
よってオリフィス Bi に導かれ、オリフィス Bi

を通過した電子線はレンズ Biによって試料上に
導かれる。
図 1(b)は入射側のレンズシステムの動作の詳
細図で、A/B/Cの各点がオリフィスAi、オリフィ
ス Bi、試料に対応している。A点に対して異な
る角度 ψをもって入射した 2本の電子線の軌跡
が図中点線で示してある。レンズAi、Biの主点
をそれぞれ D点、E点とした時、A～Eの各点
の幾何学的配置が a1 : b1 = a2 : b2となるように
設計すると、試料位置 Cにおいて 2本の電子線
は C点と同じ角度 ψで交わる。すなわち、オリ
フィス Ai に対して電子線をロッキングすれば、
試料面上で同じ角度でロッキングすることにな
る。電子レンズとしては静電レンズと磁場レン
ズの両方が使用可能であるが、本装置ではガス
中での放電リスクを勘案して磁場レンズを用い
た。しかしながら、磁場レンズは収束とともに
回転を伴うため、これをキャンセルするために
２つのレンズ A/Bに大きさが等しく向きが逆と
なる起磁力を与えるよう設計した。以上のよう
な設計を施すことで、二段の差動排気を介して
電子線のロッキングを自在に行えるレンズシス
テムを構築した。レンズの相反定理により出射
した電子は入射側と逆のトレースを通ることに
なり、入射側同様に二段の差動排気を介してス
クリーンに RHEEDパターンを投影することが
可能である。
本装置の動作でもう一つ注目すべき点は、ガ
ス分子によって散乱された電子はレンズの収束
条件を満たさず出射側のオリフィスを通過する
ことができないということである。この結果、
散乱によるバックグラウンドの増加を押さえる
ことができ、散乱による回折強度低下を生じて
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図 2: 本研究で開発した環境 RHEED装置。(a)
全体写真、(b)二段レンズ・差動排気部、(c)試
料台近傍。
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図 3: 10 keVおよび 30 keVの電子線の、酸素及
び水素に対する平均自由行程の圧力依存性。

も観察への影響を最小限に留めることが可能で
ある。
図 2は本研究で製作した環境 RHEED装置の
写真である。差動排気に用いたオリフィスは A
部は ϕ0.1 mm、B部は ϕ0.3 mmで厚さ 20 µmの
SUS製単孔メッシュであるり、電子銃室、中間
室、試料室をそれぞれ独立したターボ分子ポン
プで排気している。入出射の両側にレンズシス
テムを装備した状態で電子線が試料室を通過す
る飛程 (オリフィス Bi-オリフィス Bo間距離)は
30 mmである。
図 3は酸素および水素に対する電子の平均自

由行程の計算値である。このグラフから、上記
の飛程は入射電子のエネルギー 10～30 keVに対
して酸素であれば 25～66 Pa、水素であれば 137
～350 Paにおける平均自由行程に相当すること
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図 4: 試料室真空度に対する電子銃真空度。導入
ガスは大気である。
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図 5: ダイレクトスポットの強度及び半値幅の試
料室圧力依存性。導入ガスは大気である。

がわかる。
偏向コイルやレンズシステムの調整作業は両
側のレンズシステムを装備した状態では行えな
いため、まずは偏向コイルのみ、偏向コイルと
入射側レンズシステム、システム全体の順で調
整を行っている。入射側レンズシステムのみを
装備した場合の電子線が試料室を通過する飛程
は 175 mmとなる。図 3から、この飛程は 4.3～
11 Pa(O2)、23～60 Pa(H2) における平均自由行
程に相当することがわかる。
次に、作成した環境 RHEED装置の評価結果

について述べる。まず、二段差動排気の能力を
評価するため、試料室に大気を導入しながら電
子銃室の真空度を計測した (図 4)。電子銃の真
空度は試料室真空度 1 Pa程度から上昇をはじめ
るが、200 Pa以下であれば熱電子源の動作範囲
である 10−4 Paを超えないことがわかった。
図 5は入射側のみ差動排気・レンズシステムを
設置した状態 (電子線の試料室内飛程は 175 mm)
で、10 keVのダイレクトスポットの強度及び半
値幅の試料室圧力依存性を測定した結果である。
スポットの強度及び半値幅は、測定したスポッ

トの縦および横方向プロファイルを平均し、ガウ
ス関数でフィッテイングした結果から得ている。
図からわかるように、スポットの強度は 1 Pa程
度から減少し始め、6 Paで概ね半分になってい
る。一方、半値幅は高圧側で若干の減少が見ら
れるものの、大きな変化は見られない。酸素と
窒素に対する電子の平均自由行程はほぼ等しい
ため、図 3の酸素の平均自由行程 (10 keV)を参
照すると、平均自由行程 175 mmに対応する圧
力は 4.3 Paであり、ほぼ計算値から予測される
値と実験結果は一致している。このとき、半値
幅に変化が見られない理由は、平均自由行程と
飛程が同じオーダーの際に見られる Oligo散乱
で説明することができる。Oligo 散乱領域では
散乱されない粒子は元のプロファイルを保った
まま検出器まで到達し、散乱された粒子は半値
幅を大きく増加させるとともに強度が著しく低
下する。本実験では主ピーク強度がオーバーフ
ローしないようにカメラ感度を設定しているた
め、散乱されてテールとなった散乱強度は計測
できていない。このため、主ピークが単に強度
減少したように観察されたと考えられる。また、
主ピークも低強度側が足切りされている可能性
が高く、強度低下と共にピークの先端部だけで
半値幅を評価するようになった結果、半値幅が
漸減しているものと思われる。後述するように、
本研究終了時点では出射側レンズシステムを所
望の条件で駆動することができておらず、入出
射ともレンズシステムを入れた状態でのスポッ
ト強度や半値幅のガス圧依存性は計測できてい
ない。しかしながら、計算による予測とほぼ同
じ圧力までスポット強度計測が可能であること
が確認されたので、入出射ともにレンズシステ
ムを装備した状態 (電子線の飛程 30 mm)であれ
ば酸素で 70 Pa程度、水素であれば差動排気の
限界である 200 Paまではガス導入して RHEED
観察できるものと考えられる。
図 6に入射側レンズシステムのみを装備した

状態で計測した RHEEDロッキングパターンを
示す。用いた電子線は 15 keV、試料室の真空度
は 10−4 Pa台後半である。基板はフラッシング
で表面酸化膜を除去した Si(111)表面である。得
られたパターンの解析から、二段レンズシステ
ムを介した電子線ロッキングは正しく行えてお
り、少なくとも入射側に関しては差動排気と電
子線ロッキングが両立できることを実証した。
現時点では偏向コイルの調整を手動で行ってい
るため、連続的に角度を変えながら RHEEDパ
ターン計測するには至っていないが、外部制御
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図 6: 入射側レンズシステムのみで計測した
RHEEDロッキングパターン。
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図 7: 入出射ともにレンズシステムを搭載した状
態で計測した RHEED図形。

できる電源と制御用 PCを準備できれば、圧力
上限に制約があるものの入射側のレンズシステ
ムのみでもガス環境下での表面構造解析は可能
であると考えられる。
最後に、出射側レンズシステムを導入した場
合の RHEED図形計測結果を示す。図 7はその
結果であるが、(a)と (b)にそれぞれ回折スポッ
トやダイレクトスポットとおぼしきスポットは
観察されるものの、残念ながら RHEED図形と
呼べる状態ではない。図 7(b)の状況 (シャドウ
エッジの下方にダイレクトスポットがある) か
ら、少なくとも二段レンズによる磁場レンズの
回転効果のキャンセルは設計通り機能している
ように見える。また、観察範囲がスクリーン全
体ではなく狭い円内に限定されていることから、
レンズの収束位置がオリフィスの穴に正しく位
置していないと考えられる。おそらくはレンズ
の軸調整が正しくできていないか、レンズの球
面収差の影響でパターン全体をオリフィス位置
に収束できていない可能性が高い。当初計画よ
り部品製造が大幅に遅れたため、組立・調整に
十分な時間が確保できず、出射側レンズシステ
ムの調整には課題を残す結果となった。
以下は本研究のまとめである。

1) 本研究代表者が考案した二段レンズを有す
る差動排気システムを入出射の両側に配置
した環境 RHEEDシステムを開発した。

2) 差動排気は設計どおり機能し、200 Paのガ
ス導入でも電子銃を駆動できることを確認
した。

3) 電子線の強度と半値幅の試料室圧力依存性
を計測し、電子線の飛程が計算から予測さ
れる電子の平均自由行程と同程度となる圧
力以下であれば、RHEEDスポット強度測
定が問題なく可能であることを実証した。

4) 入射側レンズシステムを介した電子線ロッ
キングが可能であることを実証した。

5) 出射側レンズシステムは調整を十分に行う
ことができず、設計通りに機能させること
ができなかった。

6) 入射側レンズシステムのみであっても、従
来より 10倍以上高いガス圧力下で RHEED
ロッキング曲線の計測が可能であり、成長表
面や反応表面の構造解析に使用可能な環境
RHEEDシステムを構築することができた。
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