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研究成果の概要（和文）：電子線照射により電子遷移誘起脱離が起こったアルカリハライド表面には単原子層矩形ピッ
トが形成され，表面が一層ごとに剥離する。この表面に高速イオンビームを斜入射し，散乱強度の変化を測定すること
により，１層脱離に必要な照射量を見積もった。また，矩形ピットを導入したモデル表面でイオン軌道計算を行い，実
験結果と比較することで脱離の各段階でのピットの存在による表面ステップ密度や表面形状を予想した。

研究成果の概要（英文）：Desorption induced by electronic transitions (DIET) resulting from the 
irradiation of electrons changes the morphology of the surface. As the result of the DIET, the surface of 
alkali halide crystals is covered by rectangular pits of monolayer depth with edges oriented along the 
crystallographic directions. In order to investigate the change of the surface morphology by the electron 
irradiation, the specular intensity of scattering yields of fast protons scattered on a surface under the 
surface-channeling conditions was measured. Because desorption proceeded in a layer-by-layer mode, 
desorption rates of surface atoms were the reciprocals of electron fluences corresponding to the 
desorption of all atoms arranged on the surface monolayer. Fluences were obtained from oscillation 
periods of the specular intensity of scattering yields. The surface morphologies were partly evaluated 
with comparisons of computer simulation and experimental results.

研究分野： 放射線物理学
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１．研究開始当初の背景 
アルカリハライド結晶表面にX線や電子線，

荷電粒子などを照射すると，結晶内部で電子
系の励起が起こり，結晶表面から原子が脱離
する。これを電子遷移誘起脱離（Desorption 
Induced by Electronic Transitions,DIET）
といい，照射線種や標的によって，さまざま
な脱離機構が提案されている。DIET が起こっ
たアルカリハライド結晶の表面モフォロジ
ーの変化や放出原子収量の電子線照射量依
存は，これまで詳しく調べられてきた 1）,2)。
表面から結晶内部に深く入り込んだ電子が
つくる欠陥が，表面まで拡散し，低配位の原
子を優先的に脱離させる。とくに KBr につい
ては非接触原子間力顕微鏡（NC-AFM）による
観察例が多く報告されており，電子線や光照
射によって，単原子層の厚さの矩形ピットを
形成しながら表面原子を１層ごとに剥離さ
せることができることがわかっている。この
矩形ピットの大きさや数密度を制御するこ
とで電子デバイスのテンプレートへの応用 3）

や配向のそろった分子の吸着 4）等が考案され
ている。我々も表面形状を制御した表面に成
長する微粒子の初期成長過程についての知
見を得るために，欠陥を生成した表面に蒸着
した金ナノ粒子の形状や結晶性を調べてお
り，実験過程において表面モフォロジーの評
価にイオンビームが活用できることを見出
した。 
 
２．研究の目的 
 イオンビーム散乱実験と欠陥が生成され
た表面のモデル，イオン散乱シミュレーショ
ンを組み合わせることにより，イオンビーム
をプローブとした簡便な表面モフォロジー
の定量測定を可能にすることを目的として
実験・研究を行った。 
 
 
３．研究の方法 
（１）高速イオンビームによる表面チャネリ
ングを用いた層状脱離周期の測定 
 十分にコリメートした高速イオンビーム
をアルカリハライド表面にすれすれの角度
で入射し，鏡面反射したイオンビームを検出
し，その散乱強度分布のピークの散乱角での
散乱強度を測定した。一定の電子線照射量で
の電子線照射とイオンビーム入射を交互に
行い,電子線照射量と散乱強度の関係を調べ
た。電子線照射量の増加とともにイオンビー
ムの散乱強度は振動し，その振動周期は表面
一層が脱離するのに必要な照射量であるこ
とはすでにコンピューターシミュレーショ
ン結果と比較することで確認していた 5)。表
面原子の脱離は，電子線照射により固体内で
生成された欠陥が拡散し表面に到達して起
きることから，電子線照射時の試料温度を変
えて振動周期を測定し，結晶内部に生成され
た欠陥拡散の活性化エネルギーを見積もっ
た。 

 
（２）脱離が起きた表面で散乱するイオンの
軌道計算 
表面に矩形ピットを導入した表面で散乱

したイオンの軌道計算を行い，散乱パターン
と散乱強度の変化を調べた。実験結果と比較
することにより，脱離の各段階でのピットの
存在による表面ステップ密度や表面形状を
予想した。 
 

（３）脱離表面のレプリカ TEM 観察 
電子線照射後のアルカリハライド表面に金
の微粒子をつけると金微粒子は矩形ピット
の輪郭に集まって留まる性質を利用し，表面
のレプリカをとることができる。様々な試料
温度で電子線照射した表面のレプリカを透
過型電子顕微鏡で観察し，矩形ピットサイズ
の試料温度依存を調べた。 
 
４．研究成果 
（１）図１にイオンビームの散乱強度の振動
を示す。振動の一周期が 1 層脱離に必要な電
子線照射量である。電子線照射時の試料温度
を変えて測定すると，図のように試料温度が
高くなるにつれ，周期が短くなった。図２は
欠陥拡散の活性化エネルギーを見積るため
に，様々な試料温度で脱離周期を測定し，測
定した周期の逆数をアレニウスプロットに
乗せたものである。400K を超えたところで
傾きが緩やかになった。これは温度を変える
ことで表面に形成される矩形ピットの大き
さと密度が変化し，優先的な脱離サイトであ
るステップエッジ部の原子の数が変化した
ためである。表面でピットを形成している原
子が移動し，ピットが連結して大きくなる効
果が考えられる。温度が低いときは試料内部
から拡散してきた欠陥が表面に到達し，矩形
ピットを密に形成して，ステップエッジ部か
ら脱離していくことでピットが大きくなり，
連結するが，温度が高くなると表面の原子が
移動しピットが連結することで配位数の小

図 1 散乱強度の振動 
結晶温度を変えると振動周期が変わる 



さい原子が少なくなり，脱離する原子の数が
減り振動周期が長くなるため傾きが小さく
なると予想した。  
 
（２）矩形ピットを導入した脱離モデル表面
とその表面で散乱したイオンビームの散乱
強度の計算結果を図３に示す。散乱強度の振
動構造は実験結果をよく再現した。散乱強度
の振動にモデル表面のステップ密度を重ね
て示すと，ステップ密度も散乱強度と同じ周
期で振動した。これらの計算結果を実験結果
と比較することで脱離の各段階での表面の
様子を予想することができた。 

 
（３）イオンビーム散乱実験から試料温度が
高いとき，表面でピットを形成している原子
が移動し，ピットが連結して大きくなる可能
性が予測されたため，脱離の初期に形成され
る矩形ピットのサイズをレプリカTEM観察し
た。図４はそれぞれ 0.5 層，1.5 層脱離する
照射量で電子線照射した KBr(001)表面のレ
プリカTEM像から得られた矩形ピットサイズ
の試料温度による変化を調べたものである。
矩形ピットのサイズは温度が上がるにつれ
て大きくなる傾向が見られた。今後は脱離の
ごく初期でのピットサイズを詳細に観察し
ていく予定である。 

 
これらの成果からイオンビームをプロー

ブとした表面モフォロジーの測定の一部定
量測定が可能になった。また，電子線照射時
の試料温度と照射量を適切な条件にするこ
とで,表面にサイズや密度を制御した矩形ピ
ットを形成できることが期待できる。 
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図２ 振動周期（φ）のアレニウスプロット 
脱離の初期に予想される表面形状とともに示し
た。高温では小さなピットが連結し，ステップエ
ッジの位置にある原子が少なくなる 

図 3 脱離モデル表面に入射したイオンの軌道計
算から求めた散乱イオン強度振動とモデル表面の
ステップ密度 
脱離の初期は矩形ピットがランダムに形成され，電子

線照射量の増加とともに矩形ピットのステップ部分か
ら優先的に脱離させるモデル表面を作製した。モデル表
面に入射し散乱するイオンの軌道計算を行った。 

図 4 矩形ピットサイズの温度依存 
試料温度が高くなるにつれ，ピットの面積が大きく

なった。 
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