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研究成果の概要（和文）：全反射高速陽電子回折（TRHEPD，トレプト）法は、反射高速電子回折（RHEED）にお
いて電子を陽電子に置き換えたものである。陽電子は、電子との電荷符号の違いのため、結晶表面深さ選択性と
表面感度において圧倒的に優れ、表面構造解析の理想的プローブといえる。一方、現行のTRHEPD解析法は、ロッ
キング曲線法という、RHEEDにおいて伝統的に採用されてきた手法を踏襲しており、一度に表面奥深くまで解析
せねばならず、陽電子の表面超高感度性をフルに活かせていない。本研究は、この課題を克服し、既存手法を凌
駕する新たな表面構造解析法を確立させるため、「TRHEPD方位角プロット法」の開発を行った。

研究成果の概要（英文）：Total-reflection high-energy positron diffraction (TRHEPD) is the positron 
counterpart of reflection high-energy electron diffraction (RHEED). It provides an ideal technique 
for the determination of the topmost and the subsurface structure of a crystal. In this study, we 
developed the THREPD azimuthal-plots analysis as a method to make full use of exceeding surface 
sensitivity of the positron. The azimuthal-plots under the total-reflection condition give the 
information on the topmost structure. Those at the glancing angle slightly larger than the critical 
angle can be focused on the immediate subsurface, on the premise that the topmost structure has 
already been determined under the total-reflection condition. By progressing to larger glancing 
angles in this way, the surface structure is determined from the top downward. The rutile-TiO2 (110)
 (1×1) surface of which the atomic arrangements are well-known was measured as a checking example 
for this method.

研究分野： 表面科学

キーワード： 表面構造解析　陽電子回折　全反射高速陽電子回折　TRHEPD　チタニア

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本科研費により一連の装置＆手法開発を完了し、TRHEPD方位角プロット法の手法構築を達成した。これを構造が
既知のルチル型TiO2(110)(1×1)表面に適用し、その表面の原子配置を上から順に一層ずつ、精緻に構造決定で
きることを示した。チタニア表面は、金属酸化物の触媒研究における標準物質として扱われており、そうした重
要な表面材料に本手法を適用して構造決定できると実証した波及効果は大きい。金属酸化物には、未だ解明され
ていないものを含む様々な超構造が存在する。それらの物質についても構造解明の道が開けたという点で、本成
果の学術的意義は大きいと考えている。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
全反射高速陽電子回折（TRHEPD, トレプト）法は、反射高速電子回折（RHEED）において

電子を陽電子に置き換えたものであるが、電子と陽電子の電荷の違いのために結晶表面深さ選
択性と表面感度に大きな差がある。臨界角以下の視射角 θ（表面との間の角）で入射された陽電
子（図 1 上）は、全反射されて最表面のみの情報をもたらす。また、臨界角 θc を超えると（図
1 下）、物質中に侵入して表面に近づく向きに屈折するので、表面直下の原子配列も良く分かる。 

 
図 1 

 

図 2 に、エネルギー10 keV の陽電子と電子を Si 表面に入射したときのプローブ深さを、視射

角 θ の関数として示した。陽電子（TRHEPD, 赤線）は、最表面から徐々に侵入するので θ の調

整によってプローブ深さを自在に変えることができる。一方で電子（RHEED, 青線）は、θ が幾

ら小さくても、最初から表面 3 原子層より深くまで侵入してしまう。 

 
図 2 

 

すなわち、TRHEPD では、すれすれ入射した陽電子（θ < θc）は全反射し、~2 Å 程度しか入ら

ずに最表面の構造情報のみを持つ。解析では最表面原子だけを考慮すれば良く、構造決定が精緻

かつ非常に容易になる。さらに、視射角 θ が臨界角 θcを超えれば、視射角 θ を調節することで、

最表面から順々に、所望の深さまでの構造情報を得ることができる。 

 

２．研究の目的 

陽電子は、上記のように表面構造解析において理想的プローブといえる。しかしながら、現行

の TRHEPD による構造解析法は、ロッキング曲線法[1]という、RHEED において伝統的に採用

されてきた手法をそのまま踏襲してきた。そこでは、データ取得時に視射角 θ を変えてしまうの

で、一度に表面奥深くまでの原子配置の全てを解析しなければならない。結果、膨大数の原子位

置座標がパラメータとなり、精緻な構造決定は容易でない。この問題を解決するため、本研究で

は、TRHEPD による「方位角プロット法[2]」という手法開発に取り組んだ。方位角プロット法

をもちいれば、陽電子の特徴である、全反射よる表面超高感度性と、視射角 θ の調節による表面

深さ選択性を両立でき、表面の上から順々に一層ずつ原子を選んで、少ないパラメータで精緻に

構造決定することが可能である。こうして現状の課題を克服し、TRHEPD による既存手法を凌



駕する新たな構造解析法を確立することを目的とした。 

 
３．研究の方法 

ここでは、図 3 に示したように、入射ビーム視射角

θ を所望の角度に固定し、試料を z 軸回転させて入射

ビーム方位角 φ を、対称性の良い方向から±3°の範囲

で変化させながら TRHEPD パターンを撮影した。そ

れらデータセットから 00 スポット強度の φ 依存性を

抽出し“方位角プロット”を取得した。 

解析では、方位角プロットに対して、構造モデルを

仮定した動力学的な再現計算の結果をフィッティン

グさせることで構造決定を試みた。 

本研究は新手法開発の要素が大きいため、手始め

に、解析ノウハウが十分にある、ルチル型 TiO2 (110) 

(1×1)表面の解析に本手法を適用し、方位角プロット

法による構造決定の有効性を検証した。 

 
４．研究成果 
まず、データ取得の効率向上のため試料ホルダ形状を改良した。これにより、方位角の広範囲

(φ= ±45 度以上)を 1 つの試料で測定できるようになり、1 回の実験で十分な精度の方位角プロッ
ト実験データを得られるようになった。加えて、試料マニピュレータ上で絶縁体試料の電子衝撃
加熱を行えるように、試料ホルダの高圧印加対策、高圧フローティング電源製作、PC による温
度制御機構を導入した。これらにより、in-situ での TiO2 試料表面の清浄化を不備なく行えるよ
うになった。これらの装置開発を完了し、TRHEPD 方位角プロットの解析に必要な実験データ
の取得が可能となった[雑誌論文②, 学会発表⑪, ⑫]。 

続いて本手法開発の成果について述べる。図 4 の(b)-(d)には、(b) 視射角 θ= 1.6°、(c) θ= 2.4°、
(d) θ= 3.0°で測定した方位角プロットの実験値（白抜丸）と、既知のルチル型 TiO2 (110) (1×1)表
面の構造モデル[3]（図 4(a)）を仮定して計算した再現結果（黒線）をそれぞれ重ねて示した。こ
の表面の臨界角 θc= 2.5°なので、(b)は全反射条件、(c)は臨界角近傍、(d)は臨界角を超えた視射角
の条件に対応している。実験と計算結果は非常に良く一致した。すなわち、これまでに提案され
ている原子配置[3]と、本手法による構造解析結果の両者が、共に正しいことが確認された。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 5(b)には、視射角 θ= 1.6°の（図 4(b)と同じ）全反射条件の実験値（白抜丸）と、表面第一層
の原子のみの仮想モデル（図 5(a)）で計算した再現結果（実線）を重ねて示した。計算では表面
一層のみを考慮しただけにも関わらず、実験と計算結果は非常に良く一致した。視射角 θ= 1.6°

の全反射条件では、陽電子は、実際に、物質内に侵入せず最表面のみを見ており、再現結果も、
それを正しく反映しており、第一層の原子の情報だけあれば十分であることが分かった。こうし
て構造パラメータが大きく減ぜられ、第一層のみの精緻な構造決定が可能であると実証した。 

図 5(d)には、視射角 θ= 2.4°の（図 4(c)と同じ）臨界角近傍の実験値（白抜丸）と、表面第一，
第二層の原子のみの仮想モデル（図 5(c)）で計算した再現結果（実線）を重ねて示した。実験と
計算結果は非常に良く一致した。臨界角近傍では、量子力学的な滲み出し効果もあり、陽電子は、
表面第二層まで侵入している。再現結果もそれを正しく反映しており、第二層までの原子の情報
だけで十分であることが分かった。さらに、第一層の原子は、全反射条件で既に配置が決められ
ているので、ここでは構造パラメータを第二層の原子のみに制限できる。これを繰り返すことで、
上の層から順に、一層ずつ、精緻な構造決定が可能であると実証した[雑誌論文①]。 

  

 

(青丸：酸素，赤丸：チタン)                  図 4 

 

図 3 



 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

TRHEPD による方位角プロット法をもちいて、ルチル型 TiO2 (110) (1×1)表面の解析を試み、

従来の構造モデルをもちいた再現計算との比較により、実験結果を精度良く再現できることを

示した。すなわち本手法を用いて、表面から一層ずつ、下層まで精緻な構造決定が可能であるこ

とを実証した。チタニア表面は、金属酸化物の触媒研究における標準物質として扱われている重

要な物質である。触媒材料として重要な金属酸化物の中には、未だ解明されていないものを含む

様々な超構造が存在する。本研究によって、それらの物質について構造解明の道が開けたという

点で、学術的意義は大きい。 

これらの成果については、物理学会・表面学会・陽電子科学研究会・放射線アイソトープ研究

会、国際学会等[学会発表①-⑨]で発表した。現在、成果をまとめ論文を執筆中である。 
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