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１．はじめに 
電子線による表面構造解析法として、LEED (Low energy electron diffraction)と RHEED (Reflection 

high-energy electron diffraction) が広く使われている。これらにおいて電子を陽電子に置き換えたも

のが LEPD（Low-energy positron diffraction）と TRHEPD （Total-reflection high-energy positron 
diffraction）であり、ともに実用化されている。本講演では、TRHEPD の特徴と最近の成果について

述べる。LEPD の方はまだ我が国で測定が行われたことがない。現在、KEK 物構研の電子リニアッ

クを用いて生成した高輝度・高強度陽電子ビームを使用した装置を作製中である。 
TRHEPD は純日本発の手法で、一宮（名大）によって提唱され[1,2]、河裾・岡田（JAEA）によ

って、22Na を陽電子源として実用化された[3]。2010 年には、JAEA の測定チャンバーを KEK 物構

研に移設して、高輝度・高強度陽電子ビームによる測定が開始された。その後、装置は物構研の改

良型装置に置き換えられた[4]。 
２．TRHEPD 法の表面超高感度性 

RHEED や TRHEPD は 10 keV 程度以上のエネルギーのビームを用いるので、RHEED の場合でも

交換相互作用を考慮する必要はなく、違いは、電荷の符号のみである。実際、TRHEPD の解析プロ

グラムは、RHEED のために開発されたものを、入射粒子の符号を変えるだけで使っている。しか

し、全ての物質で内部の静電ポテンシャルが普遍的に正なので、この符号の違いが、TRHEPD の以

下のような優れた二つの特徴を生んでいる[5]。 
特徴の一つは、臨界角 θc 以下の視射角で入射すると、陽電子は全反射することである。全反射条

件下での回折パターンは最表面のみの情報をもたらす。TRHEPD の回折パターンは通常視射角 θ<6° 
の範囲で得られる。陽電子の全反射臨界角は θc = 2～3°なので、回折の測定範囲と全反射の角度範

囲が十分重なっている。これは、全ての量子ビームの中で陽電子だけがもつユニークな特徴である。 
ポテンシャルが正であるために生じるもう

一つの特徴は、陽電子を臨界角 θc を超えた視

射角で入射すると、物質内に侵入して表面に

近づく向きに屈折することである。これに対

して電子では、正の静電ポテンシャルによっ

て引き込まれ、表面から離れる向きに屈折す

る。その様子を図 1 に示している。そもそも

RHEED でも TRHEPD でも、物質内に侵入し

たビームの表面感度の高さは、非弾性散乱に

よってもたらされる。すなわち、侵入した（陽）

電子は、非弾性散乱されると干渉性を失い回

折スポットに寄与しなくなる。回折パターン

を観測する限り、非弾性散乱の平均自由行程

図 1 陽電子の全反射臨界角より大きな（小さ

な）同じ視射角で入射した電子と陽電子 



程度の範囲までの情報のみを見ることになる。それより深い位置からのバックグラウンドとなる情

報は皆無である。10 keV 程度の電子と陽電子で非弾性散乱の平均自由行程はほぼ同程度である。そ

こで、屈折の方向の違いが重要になる。 
図１から明らかなように、同じ距離だけ進んでも、表面に近づくように屈折した陽電子の場合は

表面からの垂直距離（深さ）が小さい。臨界角 θcをわずかに超える視射角で入射したときの垂直深

さ 0.1nm 程度から、視射角を大きくしていけば次第に深い範囲までの情報が得られる。陽電子は下

の層についての既知の情報の有無に関係なく、最表面から構造を決めていくことができるプローブ

である。一方電子の場合は、視射角がほとんど 0°で入射しても、表面から離れる方向に屈折して進

んで深く入ってしまう。そのため、最も少なくても数層の原子層につて同時に解析しなければなら

ない困難をもつ。 

陽電子回折は、このような表面感度の高さから、放射光（X 線）回折が新物質やタンパク質の結

晶の 3 次元構造の決定に果たしているような役割を、最表面（2 次元）や表面近傍（2+δ 次元）の

構造の決定に果たすようになるものと期待される。 
３．電子（RHEED）と陽電子（TRHEPD）の具体的な比較 

図 2 は、よく知られた Si(111)-(7×7)再構成表面に視射角 1.3°で入射したエネルギー10keV の

電子(右)と陽電子(左)の回折パターンの、実験データ（上）と動力学的理論に基づく計算の結

果（下）を示す[6]。この入射条件では、陽電子

は全反射している。計算には RHEED 用に開発

された解析プログラムをそのまま両方に用い、

入射粒子の電荷の符号だけを変えた。 

陽電子と電子のパターン（左右）に差がある

のは、見ている深さが違うことで理解できる。

しかし実験と計算（上下）の一致の程度が陽電

子はよく電子があまりよくないのは一見理解

しにくい。これは、計算で仮定した構造が、吸

着原子層から第 3 層までは（7×7）再構成配置

の文献値、その下については緩和（原子位置の

変化）を無視したバルクの文献値を仮定したこ

とによると思われる。すなわち、Si(111)-(7×7)
再構成表面の下にはまだ未知の緩和が存在し

ていることを示していると考えられる。それに

もかかわらず陽電子の計算が合うのは、実験も

計算も表面に露出している原子層だけで結果

が決まっており、下の層の正しい緩和の情報は

必要ないからである。 
 TRHEPD の解析手法はまだ十分に開発されているとは言えない。現在のところもっぱら、回折ス

ポットのロッキング曲線（視射角依存性）が用いられている。この手法では、視射角を変えながら

回折パターンを撮影し、特定の指数の回折スポットの強度を視射角に対してプロットする。KEK の

高強度ビームを用いるようになってから、1 枚のパターンの撮影は 3 分程度で可能になっている。

解析は、表面構造を想定して動力学的理論に基づく回折強度からロッキング曲線を計算し、測定デ

ータとの一致の良さを R 因子 

 𝑅𝑅 = �∑ �𝑓𝑓exp(𝜃𝜃𝑖𝑖)− 𝑓𝑓cal(𝜃𝜃𝑖𝑖)�
2

𝑖𝑖  × 100 (%) 

で比較する。ここで、𝑓𝑓exp(𝜃𝜃𝑖𝑖) と 𝑓𝑓cal(𝜃𝜃𝑖𝑖) はそれぞれ、各視射角でのスポット強度の実験値と計算値

図 1  Si(111)-(7×7)面に視射角 1.3°
で入射した時の TRHEPD と RHEED の

パターン 



である。ただしあらかじめ、∑ 𝑓𝑓exp(𝜃𝜃𝑖𝑖) =𝑖𝑖 ∑ 𝑓𝑓cal(𝜃𝜃𝑖𝑖)𝑖𝑖 = 1 
のように規格化しておく。実験と計算の一致がよいほど

R の値は小さくなる。 
４．最近の成果 
 以下に、最近の成果をいくつか紹介する。 
（1）Ge(001)-(4×2)-Pt ナノワイヤ表面の構造（原子配置） 

Ge(001)面の上に Pt を 1ML 以下蒸着すると、図 3
に示すようなきれいな一次元構造（原子ナノワイヤ構

造）ができる。走査トンネル顕微鏡による発見の当初、

これは Pt が並んだものと考えられたが、その後、Pt
は表面下に潜っており、一番上には Ge がある方が安

定であるという理論が複数出された。図 3 下にはその

いくつかを示す。しかし結局 10 年経ってもどれが正

しいか分かっていなかった。そこで我々は TRHEPD
でこれを調べることにした。回折法では一般に原子か

らの散乱の干渉でパターンが生じるので、図 3 右上に

示すようにロッキング曲線は原子の種類や位置の違

いに非常に敏感で、奥に潜り込んでいる異種原子

の位置もよくわかる。その結果、提案されている

モデルの中から正しいもの（図 3 では NW と表記

されている）を、あいまいさなく選ぶことができ

た[7]。 
（2）TiO2(110)-(1×2) 表面の構造（原子配置） 

TRHEPD は非常に感度が高く、現在の KEK 物
構研の測定は電流値 0.1pA で行っている。このた

め、試料が絶縁体でも帯電を気にしないで測定が

可 能 で あ る 。 そ こ で 、 ル チ ル 型 チ タ ニ ア

TiO2(110)-(1×2)表面の構造確定に北大触媒研と

の共同で挑戦し、成功した[8]。この表面は、ルチ

ル型チタニア TiO2(110)-(1×1)表面を熱処理する

とできるが、発見以来 30 年の間、さまざま実験

手法や第一原理計算によって多くのモデルが提

案されていたが、確定していなかった。図 4 右に

示すような TRHEPD ロッキング曲線の解析の結

果、組成は大西・岩澤[8]提案の Ti2O3 でよいが、

原子配置については隣あった表面 Ti のまわりの

対称性の制約を外した Wang らのモデル（図 4
左[9]）で説明ができた。 
（3）Cu(111)表面および Co(0001)表面上のグラフェ

ンのバックリングの有無と表面からの距離 
炭素原子一層で構成されたグラフェンは、極めて

高い電子移動度や熱伝導度、優れた機械特性など多

くの有用な物性を発現し、省エネ・高速で動作する

電子デバイスを実現するための新素材として注目

図 5 TRHEPD で決定した、異なる金属の

表面上のグラフェンの位置 

図 3  Ge(001)-(4×2)-Ptナノワイヤ

表面のモデルとロッキング曲線 

図 4 TRHEPD で決定した TiO2(110)-(1×2)
表面の構造 



されている。最近さまざまな金属基板上にグラフェンを成長させることができるようになった。そ

の電子状態を解釈する上で、基板との距離や、バックリング（凸凹構造）の有無を確定することは

重要である。 
そこで我々は、金属としての性質が異なる銅とコバルトの表面上で合成したグラフェンとについ

て TRHEPD で調べた。その結果、どちらの金属基板上でもグラフェンにバックリングはなく、

Cu(111)面との距離は 3.32Å、Co(0001)面との距離は 2.24Åであった。金属によって高さが異なるこ

とは理論的には予想されていたが、実験的にはこの研究で世界で初めて確かめられた。 
（4）Ag(111)表面上のシリセンのバックリングの大きさと Ag 表面からの距離 

グラフェン研究に触発されて、C と同じ 14 族の元素である Si についても、シート状の構造をし

た状態（シリセン）ができないか、探索がさ

れてきた。理論的な研究も行われ、層状構造

の固体(グラファイト)が存在する C と違って、

ダイアモンド型構造しかない Si では、1 層だ

けでもバックリングのある構造をしていると

と予想されていた。シリセンのエネルギーバ

ンドはバックリングの大小によって敏感に変

わることが理論的に知られており、その値の

決定は極めて重要である。そこで、最近合成

法が見いだされた Ag(111)表面上のシリセン

について、構造を TRHEPS で調べた。結果は

理論の予想とよく一致する、バックリングの

ある構造（Δ= 0.78Å, d = 2.17Å）であった[10]。 
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