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1. はじめに

フェムト秒レーザーを利用したポンププローブ超高速分光

法の発展により，様々な物質の超高速ダイナミクスを捉える

ことが可能になったが，X 線や電子線を利用して構造のダイ

ナミクスを捉えるためには，格段に大掛かりで困難な実験が

必要になる 1 ～ 3）．しかし，表面の分野でも，吸着した原子や

分子の反応など，刻々と変わっていく原子座標や分子配向を

捉えられる超高速構造解析法への期待は大きい．

表面構造解析は，組成や原子密度が未知数であったり，ス

テップやドメインを考慮する必要があったりするため，未だ

に確実な処方箋はない．一方で，表面 X 線回折法や電子回

折法による構造解析手法も進化成熟してきており，巨視的に

均一な表面が準備できれば構造は決定できる様になった．す

でに静的な構造から一歩踏み出して，動的な構造を捉えるた

めに，パルス電子銃による先駆的な時間分解表面電子回折法

が開発されており，ピコ秒分解能で素晴らしい成果が幾つも

報告されている 4 ～ 8）．われわれは，これまでの大掛かりな手

法と違う，なるべくコンパクトで既存の電子回折法に組み込

める時間分解電子回折法の開発を目指した．

光学現象の時間発展を観測する手法としてストリークカメ

ラがある 9,10）．ストリークカメラでは，時間変化する光学信

号を光電面で電子に変換し，加速した電子を前方のスクリー

ンで観測するが，途中にある掃引電極で高速掃引することで，

時間変化がスクリーン上に投影される．特徴は，シングル

ショットでも時間変化が得られることであり，掃引スピード

をコントロールすることでピコ秒からミリ秒の現象まで幅広

く測定できることである．本稿では，反射高速電子回折法に

ストリークカメラの原理を組みこんだ時間分解電子回折法 11）

を紹介する．

2. ストリークカメラ反射高速電子回折法

ストリークカメラ反射高速電子回折法（SC-RHEED）の

原理図を図 1（a）に示す．中央のスリット板を境に，左側 

は RHEED 部に，右はストリークユニット部に分けられる．

RHEED 部では W フィラメントを用いた連続的な電子ビー

ムを発生する電子銃を使用する．その電子線（10 keV，ϕ0.1  

mm）は，結晶試料表面で散乱され，図 1（b）のようにスリッ

ト板上に 2 次元的な回折パターンを結ぶ．スリット板には細

長い線状のスリットが開けられており，回折電子の一部をそ

のスリットで選択する．スリットを通過してストリークユ

日本における超高速電子顕微鏡開発の現状

ストリーク法を利用した時間分解反射高速電子回折法

Time-Resolved Reflection High-Energy Electron Diffraction Utilizing Streak Method

虻　　川　　匡　　司

Tadashi Abukawa

東北大学多元物質科学研究所

要　旨 表面構造のダイナミクスを捉えるためにストリークカメラの原理を組み込んだ時間分解反射高速電子回折法の開発を行った．開発

したストリークカメラ反射高速電子回折法は，コンパクトで，パルス電子線が必要なく，サブナノ秒からミリ秒の広い時間領域を

測定できるという特長を持つ．

キーワード：時間分解電子回折，表面構造，ストリークカメラ，RHEED

〒 980–8577  仙台市青葉区片平 2–1–1
2015 年 8 月 18 日受付

図 1　SC-RHEED の原理：（a）原理図，（b）スリット上の回

折パターン，（c）パターンの時間変化．
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パターンを切り出すスリットの位置を変えることができる．

ストリーク掃引電源は，浜松ホトニクス CX7700 の電源コ

ントローラーを使用した．ミリ秒からナノ秒の掃引を多段階

で選択可能で，最大 1 kHz の繰り返しで掃引が行える．表面

構造変化を引き起こすポンプ光として，パルス幅 5 ns の Nd-

YAG レーザーを使用した．レーザーとストリーク掃引の同

期は，デジタル遅延発生器（SRS 社，DG645）を使用した．

必要のない時に電子が試料やユニットに入らないように，

電子銃の出口にブランキング電極を取り付けた．これは，

戻り掃引時に電子がユニットに入射しないようにするため

と，MCP に入射する迷走電子を低減するためである．また，

RHEED パターンを観測するためにスリット板には蛍光体を

塗布してあるが，蛍光体の帯電による軌道の歪みを防ぐため

にスクリーンを金属メッシュで覆ってシールドを施した．現

状のストリークユニットの時間分解能は，主にスリット幅で

決まっており，掃引時間幅 TL の 1/70 であった 11）．すなわち

スクリーン幅を TL = 1.0 ns で掃引した場合，時間分解能は

その 1/70 の Δt = 15 ps と求められる．実際の時間分解能は，

加えてレーザーパルス幅，タイミングジッター等を考慮する

必要がある．

3. 時間分解反射高速電子回折実験

開発したストリークカメラ反射高速電子回折装置を用いて

Si(111)7 × 7 表面の時間分解 RHEED 実験を行った．図 3（a）
は，入射方位 <11-2> で表面から 2° で 10 keV の電子を入射

した RHEED パターンの鏡面反射付近をスリットで選択した

ストリーク像である．横軸が回折角であり縦軸が時間軸であ

る．ストリーク掃引は，掃引幅 TL = 3500 ns で上から下向き

になされており t = 0 で波長 532 nm のパルスレーザー（5 ns）

が入射されている．時間軸はデバイワラー因子による回折強

度減少位置を基準に定めた．試料基板（20 × 5 × 0.6 mm3）

は通電加熱により 800°C になるように保たれ，エネルギー密

度 0.35 J/cm2 のレーザーを 2 Hz で繰り返し入射して得られ

ニットに導かれた電子は，ストリーク電極の掃引電場によっ

て上下に掃引され，時間に応じて MCP スクリーンの異なっ

た位置に到達する（図 1（c）参照）．

ユニットの設計は，電子軌道シミュレーションに基づいて

行った．基本設計図を図 2 に示す．側断面図で示したように

表面で散乱された電子は，スリット（幅 0.2 mm）を通ったの

ちに，3 極のレンズで収束，水平に曲げられたのちに掃引電

極のギャップに入射され，上下に高速に掃引される．試料か

らMCPスクリーン（二段，ϕ3インチ）の距離は155 mmであ

る．上面図で分かるように，スリット板，レンズ，掃引電極

は，試料に対して同軸円筒形状になっており，表面から放出

された電子の方位角は保たれたままスクリーンに到達する．

ユニット全体は，直線導入機構にマウントされており，回折

図 2　ストリークユニットの基本設計図．

図 3　Si(111）7 × 7 表面にパルスレーザーを照射したときの回折スポット強度変化：（a）スクリーンに映し出された回折スポッ

トのストリーク像，（b）スポット強度の時間変化（TL = 3500 ns），（c）スポット強度の時間変化（TL = 2100 μs）．
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ナミクスを捉えるための比較的簡便な時間分解回折法であ

る．本手法はサブナノ秒からミリ秒という 6 桁以上の幅広い

時間範囲に容易にアクセスできることが特長である．現状の

時間分解能は超高速と呼ぶには十分でないが，ストリーク電

極やユニットの改良，ジッターの対策などを行うことで，サ

ブピコ秒レベルにすることは可能であろう．ただし，一番の

課題は電子の輝度である．標準的な電子銃（～ 1 μA）では

サブナノ秒時間分解能でも電子数が足りないことは明らかで

ある．ハードルは決して低くないが，フォノン等の原子振動

を捉えるためにもサブピコ秒の超高速時間分解能は是非実現

したい目標である．
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たスクリーン像である．中央の一番強い白いラインが鏡面反

射（0 0）スポットの時間ストリークであり，両脇はそれぞれ

（–2/7 –2/7）と（2/7 2/7）スポットのものである．いずれも

t = 0 で強度が変化していることがわかる．t = 0 以外でも，

例えば t = 2500 ns 付近のように強度が帯状に変化している

場所があるが，これらは MCP の感度ムラによるものである．

感度ムラを補正した後の（0 0）と（–2/7 –2/7）のスポット強度

の時間変化を図3（b）と（c）に示す．図3（b）は，TL = 3500 ns

で測定したもので，（c）は TL = 2100 μs に設定してより長

い時間の変化を調べたものである．それぞれの時間分解能は，

50 ns，30 μs である．このように，ストリーク掃引時間を切

り替えることでサブナノ秒からミリ秒の広い時間領域を観察

できるのが SC-RHEED の特長である．

図 3（b）で（0 0）強度はレーザー入射直後に急激に減少し

ている．これは，レーザーによりアブレーションが生じ 12），

表面が融解，蒸発したことを示している．その後，（0 0）は

t = 30 ns で最小をとった後に急激に増加している．これは，

アブレーションによって乱れた表面近傍が 100 ns 程度で再

結晶化して鏡面反射が回復したためと考えられる．強度が照

射前よりも増加しているのは，干渉条件の変化によるものか，

スポット幅の変化によるものと考えている．図 3（c）の遅い

時間スケールでは，レーザー入射後に増大した（0 0）は時

定数 400 μs で照射前の強度に収束して行くことが分かる．

これは，結晶化した粗い表面が原子の拡散などにより平坦化

していく過程に対応していると考えられる．

一方，7 × 7 構造に対応する（–2/7 –2/7）スポットは，レー

ザー入射直後に急激に減衰しているが，その強度は 1800 μs

後でも，ほとんど回復していないことがわかる．遅延時間を

変えることで回復の様子を観測したが，その回復時定数は約

40 ms という非常にゆっくりとしたものであった．このこと

は，表面の平坦化の後に，7 × 7 構造への変化がゆっくりと

進むことを示している．

以上のように，SC-RHEED により，ナノ秒領域で生じた

アブレーション，それに続く表面の再結晶化，マイクロ秒領

域で進行する表面の平坦化，そしてミリ秒領域での 7 × 7 構

造への変化という，幅広い時間領域での構造変化の階層を捉

えることができた．

4. まとめ

ストリークカメラ反射高速電子回折法は，表面の構造ダイ
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