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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逆光電子回折という現象を発見した。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、この
現象の機構を解明した他、バックグラウンド除去法を確立し、希薄なドーパント原子周りの局所原子構造につい
て調べられるようになった。またこうした回折模様を効率よく測定する新規小型表示型分析器を考案し、特許出
願を行った。

研究成果の概要（英文）：We discovered a phenomenon called negative contrast photoelectron 
diffraction in the energy-loss electron angular distribution which appears irrespective of 
polarization and type (light / electron) of the excitation source. By measuring photoelectron 
diffraction and energy-loss electron diffraction patterns in various crystal samples, we 
systematically investigated the relation between negative contrast photoelectron diffraction effect 
and escape depth, and clarified the mechanism of this phenomenon. Furthermore, we established a 
background removal method. The local atomic structure around dilute dopant atoms has been 
investigated. We also devised a new compact display type analyzer that efficiently measures such 
diffraction patterns and filed a patent application.

研究分野：表面物性物理学
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逆光電子回折現象を利用したバルク敏感性
可変原子構造解析法の確立と応用 
平成 25年度～平成 28年度 
 
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、光電子回折の研究

は研究開始当初未開拓領域であった。 

最近私たちは、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逆光電子回折という現象を

発見した。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る。非弾性散乱を幾度も

経験し大きな脱出深度を持っているエネルギー

損失電子にはバルクの情報が含まれている。さ

らに同じ運動エネルギーでも、励起光のエネル

ギーによって非弾性散乱でエネルギー損失する

量が変わり、その電子の平均脱出深度も変わっ

てくる。つまり、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。 
 
２．研究の目的 
逆光電子回折現象の解明とその効果の定

量的理解、そのための測定装置の整備、この現
象を活用したバルクと表面の統合的な原子構造
解析による応用研究、の三本柱を目的とした。 
(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る。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かもし

れない。SiCや MoSe2などの化合物単結晶を用

い、元素選択性の可能性について探る。 

(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。上述の

実験はこの拠点で展開する。同時に、このビー

ムラインは大幅な配置改良を 2013 年度後半に

予定しており、このアップグレードに合わせて新

規表示型分析器の R&Dを現在進めた。二本目

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を完成させる。 

また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

分解能測定は、申請者が現在建設に参画して

いるSwiss Llight Sourceの光電子回折専用ビー

ムライン(PEARL)を拠点に進めている。 

(3)表面・界面・ドーパントの局所構造研究 

表面・界面やドーパント原子の特異性がバル

クの電子物性を大きく変えることがある。逆光電

子回折と通常の光電子回折は一度に測定でき

るので、表面とバルクの両方の情報が得られる。

特に構造変化を伴う相転移への表面・界面効果

の研究は本課題の恰好の題材である。本課題

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し、局所原子

構造と電子状態の協奏的な関係について解明

する研究の基礎を築く。 

 
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。SPring-8 BL25SU に設置し、メンテナ
ンスを続けてきた装置を用いる。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。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 
(1) サブ mm 大でステップのない 2H-MoSe2 劈
開単結晶表面を得ることに成功し、光電子、エ
ネルギー損失電子回折模様の系統的な測定を
行った。表面で対称性の破れる特殊な構造で、
ネガコントラスト模様発生機構を解明する恰好な
系である。化合物でのネガコントラスト模様が励
起エネルギーに依存して元素別の回折模様の
割合が変化していくことを見出した。当初予想し
ていなかった新しい現象である。 
(2) 微量元素の光電子回折の解析においてエ
ネルギー損失電子による定量的なバックグラウ
ンド処理が重要である。本研究の中心的な成果
がこの処理法の確立である。黒鉛層間化合物超
伝導体の劈開表面原子配列ホログラフィー再構
成の成果につながった。他にも種々の共同研究
に発展している。 
(3) 付随して発見した Auger 電子回折の円二色
性の発現機構について論文にまとめた。局所原
子サイトの原子軌道の軌道磁気量子数を求める
新手法として展開している。 
(4) 新しい２次元表示型分析器として開発してき
た Projection-type electron spectrometer with 
collimator analyzer (PESCATORA)の特許出願
（国内・外国）を行った。 
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