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結晶内電子のプラズマ振動に関する実験的研究*
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内 容 梗 概
25kVの電子線を試料に入射させた時に生ずるエネルギー損失を,M611enstedt形電子線速度分析器

をこよって測定した｡われわれほ,エネルギー損失のあるものは散乱角とともに増大することを見出した｡
掛こ･Be･Mg,Al,Geグラファイトについてはこの現象が著るしい｡

散乱角とエネルギー損失の関係を示す実験式と,結晶内電子のプラズマ振動の分散式から求めた散乱

角えの依存性の理論式とほ実験誤差の範囲内で一致した｡この一致ほ_ヒ述の試料に見られる細いエネル

ギー損失のどークほ,プラズマ振動励起のために生じたものであることを証明するものであ｡る｡.

1.緒

固体による

言

子の散乱という問題は物理学の各分野と

密接なつながりをもつ｡たとえば電子回折法は,物質と

子の相互作用を通じて物質の原子配列を知る有力な方

法であり,また電子顕微鏡の像形成は試料による電子の

微小角散乱の知識がなくては ずることはできない｡そ

のほか,電子線による写真乳剤中の潜像の形成,物質中

の電子の飛程,二次電子放射,導体および半導体の

抵抗電子波の偏りなど,多くの問題に関係する｡

気

さて,電子が物質によって散乱される時,進行方向と

エネルギーの両者に変化が生ずる｡このうち,エネルギ

ー変化の測定は1940年代に始まる｡Ruthemann氏(1)と

Lang氏(2)ほAl,Beなどの薄膜に数kVの電子線をあ

て,透過後のエネルギー分布を測定し,そのエネルギー

スペクトル中に数本のシャープな線を見出した｡このこ

とほ入射 子が,ある特定値の整数倍のエネルギー損失

を起す,すなわちいい換えれば,エネルギー損失値にも

素量子があることを意味する｡

この実験事実をⅩ線のⅩ｣攻収端の微細構造と比較し

Caucbois氏(3)は金属内 子が上の空準位に励起される

ために必要なエネルギーが,エネルギー損失の素量子に

なると考えた｡この考え方ほ当初かなり有望に思われた

が,スペクトル線の幅がこの考え方から期待されるもの

より,はるかにシャープなため現在でほ受け入れられな

い〇

Bohm氏とPines氏(4)(5)は固体内電子の集団的振動

の理論を展開し,この振動が高速電子の入射によって励

起されることを予想した｡すなわち,固体内電子ほ高速

電子(数kV以上)の入射によって刺激され,全体とし

ての集団的振動を開始する｡その角振動数山pほ電子の

密度と, 子の質量および電荷に関係する｡入射電子ほ
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その振動を励起したため,エネルギー量子 克也pの整数

倍のエネルギーを失う｡Boh皿民らはAlとBeについ

てこの値を計算し,先のRuthemann民らの実験データ

ーと比較してほなほだ良い一致を得ている｡彼らの理論

によればエネルギースペクトルの幅のシャープな点も説

明できる｡

1949年に至ってM611enstedt氏(6)は静電レンズの大

きい色収 を利用して,非常i･こ高分解能の電子速度分析

装置を作った｡同種の装置を使って多くの人々は,各瞳

試料による電子のエネルギー損失を測定した(7)～(9)｡そ

の測定値を整理してみると二つのグループに分けること

ができる｡第1のグループではエネルギー損失値と方叫p

の値がよく一致し,第2のグループでほ一致しない｡

Be,Mg,Al,TaおよびMoは第1のグループに,

金属,遷移金属ほ第2のグループに属する｡ただし,

_⊆l;L

.肖.

こ

のような分類をする場合,克叫)は価電子が全都自由であ

るという仮定のもとに計算している｡この仮定は必ずし

も常に正しいとほいえない｡上のようにエネルギー損失

値が あ仙p と一致するかしないかという比較からでは,

そのエネルギー損失がプラズマ振動の励起に基くか否か

を決定するわけにはゆかない｡

以上の実験はすべて10~2rad以下の小さい角度内に

散乱された電子の平均のエネルギー損失を測定したも

のである｡最近Leonbard氏(10)ぉよび筆者(11)は,

M(う11enstedt形分析器を して,エネルギー損失と散

乱角の関係を0～10~1radの範囲で測定Lた｡筆者は,

最初Ruthemann氏と Lang氏の発見したシャープな

エネルギースべクいレ線では,そのエネルギー損失値が

散乱角とともに増加することを見才一f_lLたし この現象の説

明ほ Bobm-P主nesの理論における,プラズマ波の分散

関係によって与えられる｡

本論文において,筆者ほそのシャープな線のエネルギ

ー損失値の角度分布について 細に述べ,実験 果を

Bobm-Pinesの理論と比較して,そのエネルギー損失は
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第1図 電子速度分析装置の外観
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第2図 電子速度分析装置の電子光学系
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プラズマ振動の励起に基くものであることを結論する｡

2.実 験 方 法

弟1図はこの実験に使用した電子速度分析装置の外観

を示し,第2図はその電子光′学系を示す｡対物レンズの

後焦点1軸こできた回折像を中間レンズによってスリット

313

(散乱角とエネルギー損失の関係がよくわかる)

第3国 電子速度分析装置で得られたAlによ

る 25kV電子のエネルギースペクトル

β

♂

♂

ブスが

月

れが

㌦

C

β

β

r■

β′

必▼J

∫=普

(A,B,Cなどは各瞳の鰍こ什Lたものである)

第4図 第3図の写真から作った散乱角とエネ

ルギー損失の関係図

面上に写像する｡,回折像を形成する電子ほ, 料による

非弾僅散乱のため種々なエネルギー値を有するものから

なる｡スリットを通過した電子の速度を分析用静電ブリ

ズムによって分析する｡分析用静 プリズムは円筒形レ

ンズであり,電極孔は長力形をなしていて,M61lenstedt
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氏が最初作ったものと同様なものである｡

弟3図に示すのは,この装置で得られたAlのエネル

ギースペクいレの一例である.｡この写真をわかりぞすく

するために第4図のような図を作る｡横軸に∬=｣即2E

を取り,縦軸に散乱角βを取る｡ただし4gはエネルギ

ー損失の大きさで,ガほ加速電圧である｡』屠ほ既知の

電圧変化を加速電圧忙加えることにより求めておく｡散

乱角βほ回折環の半径から求める｡本実験で使用した加

速電圧は 25kVで,検出可能な最小のエネルギー損失

値は約1eVである｡

使用した試料ほ,10【41nmHg以上の真空中で蒸発さ

せて作ったものである｡支持膜があるとその影響が入る

ため,試料は全部free-SuppOrting(支持膜なし)のも

のである｡試料の厚さほ150Å乃至250A程度である｡

gMだた の場合にほ,酸化被膜の影響を小さくするた

め,特に厚い試料(約500Å)を用いた｡
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0印は測定点

(Ⅰ)および(山ニーは尖換式を表わす｡

第5図 第4図Bの曲線について求めたβ2 と

(∬-∬0)の関係

3.実 験 結 果

舞4回申に認められるスペクトル線A,B,B/,C,C/,

Dなどについて次のような整理を行う｡

Aはエネルギー損失なしに弾性的に散乱された電子に

対応する｡BとB′ほ本 放で最も重要な部分である｡

それはエネルギー損失値が散乱角とともに増大すること

を示す｡B′ほBの約2倍のエネルギー損失値に対応す

る｡

エネルギー損失値の散乱角への依存を量的に取り扱う

ためにBを表わすものとして

(∬-∬0)=αβ2+わβ4+

なる実験式を仮定する｡Bは散乱角♂に対して対称であ

るから(1) の展開ほ妥当である｡ただし∬0はBの

頂点の須堅標を示す｡係数α,∂を決めるため,舞5図

に示すように.那 と(∬-∬0)の値を縦軸および横軸に取

る｡曲緯(l)はβZ と(ズーズ｡)の問に直線関係,すな

わち(1)式の右辺初項だけを取った場合,曲線(1)

は ♂4の項まで取った場合を示す｡ 鹸値(○印)ほ曲

線(Ⅲ)によって(∬-∬0)く2×10~4の範囲内で十分良く

表わされる｡Bのスペクトル繰ほ〝=1.5､1.8×10~2rad

の近傍でバックグラウンドに消されてしまう｡弟】表ほ

Be,Al,Mg,Ge およぴグラファイトについて求めた,

α,れ∬0の値を示す｡

4.実験結果の解釈

4.】曲線-Bの説明一軍空論との関係

まず,入射電子のエネルギーを且とし,試料に入射後

プラズマ量子克山を励起して町方向に散乱してゆくもの

と考える｡われわれはその時のエネルギー損失の大きさ

と,散乱角の関係を運動量保存関係を利用して求める｡

入射電子の運動量♪が,励起されたプラズマ量子の運動

量舶に比較して大きい時には次の関係がなりたつ｡

♪〝=充ゑ

ただし,ゐは励起されたプラズマ波の波数ベクトルで

ある｡BohIn,Pines両氏によれば,プラズマ振動の振

動数Ⅷと,波数ゑとの関係→いわゆる分散関係【は次の

第1表 エネルギー損失値および散乱角への依存度を表わす係数の測定ならびi･こ理論値との比較

* To obtain the energyloss valuesin electron volts multiplyxo by5×104･

108--
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ように与えられる｡

(り=〟ノp十

ただし,

方2

∽(〃p

叫)=ノ4汀那2/肌

乃:自由電子の密度

J一: の目番

e,研:自由

電子の

ゐ2か

8I解2仙p

子の電荷および質量

(2)式のゐを(3)式に入れて

克初=克仙p函ぜ一郎+
例

が得られる.｡ただL･,

1
r,アブ2
1

■
･ /克明7

ノー!∫′:

8仇2克¢ノ〝

ルぎー損失の関係ほ,プラズマ波の波動ベクトルの最大

値を実験的に求めるのi･こはなはだ有効であることを指摘

した.｡波動ベクトルの最大値ゑ｡ほ次のような意味をも

っている｡対応する波長の最′J､値ん より短い波長の波

は固体中に存在できない′｡これは丁度強電解質寺容液にお

けるDebye長IT)の存在と同意義のものと解釈して差

しつかえない｡電子の 団中では,個々の 子はクーロ

ンカのため,自分の周囲のある距離以内には他の電子を

寄せつけない｡この電子の 団の中に励起されるプラズ

マ摂動の波長は電子間距離の最小値より小さくなること

こまない｡ここに波長の最小値,換言すれば波動ベクトル

の最大値の存在理由がある｡第2式をそのまま用いて,

わーれわれほ散乱角の最大値βeを次のように表わす｡

鋸=
克ゑe

は,結晶内電子の平均運動エネルギーとプラズマ量子の

エネルギーの比を与える｡次元のない変数

∬=睾=雷㌻(E=-㌫--)
および,無次元の常数

∬0=
方(坤【克仙p

P2 2E

ナ搾

を導入して上式を書き直せば,

ズー∬0=rl′β2+

が得られる｡

金属の白由電子諭を用いて(5)

ように計算さjtる｡

1T-P/2

粥 ∫ 2椚

三0=

｣_ ｣ l
｣

の什の分子は次の

=喜一三0′〔1+長汀2(きJ)2〕‥･(9)

2
′
3､■

-､告

が
‥
椚

l
一
2

(9′)′

である.｡

以上で実験との直接比較に必要な式の準備ができた｡

(8)式ほ実験式(1)と同形のものであり,理論値n′,

1/8ズ｡およぴ∬0を実験値α,ぁおよび∬0と比較する｡

弟l表にそれを示す｡Be,Mg,Alの3試料については

実験値と理論値の一致ははなはだ満足すべきものであ

り,Bのエネルギー損失はプラズマ振動の励起に原因す

るものであることが結論できる｡

Ge とグラフアイ1､についてほ,実験値と理論値の一

致はあまり良くない｡特にグラファイトの∬0は著しく

食い違っているが,これは計算に用いた自由電子模型が

不適当だったためと考えられる｡

1.2 最大散乱角

Ferrell氏(12)は,弟2図に示すような,散乱角とエネ

れ･はBobm,Pinesにより次のように与えられている｡

‰=0.353(γ0/α0)･ゐ0

ニニにゐ｡ほフェルミ準位の表面に在る 子の波数,γ0

三ま電子問距離の平均値,α0はBobr半径である｡

Alについて,(10),(11)式から

β｡=1.1×10~2rad(E=25kV)………(10′)

が得られる｡この値は,Bがバックグラウンドに消えさ

る位置と比較されるべきものである｡前節に述べたよう

こ実測された最大散乱角は1.5～1.8×10■2radであり,

三堅論値より多少大きめになっている｡この点についてほ

FerrelI氏と Quinn氏(13)のくわしい計算によれば説明

可能である｡

ム3 曲線B/の説明

試料が非常に薄い場合(≠く約100A)を除いては,入

射電子は多重散乱を受けるのが普通である｡ β:方向に

充用 なるエネルギー損失を伴って散乱された電子が,さ

ら･こ試料中を走っている間に次の散乱を受ける｡弟d図

に示すようiこ,二重散乱が起った時に期待されるエネル

ギー損失と散乱角の関係はB′′の曲線で表わされ,式で

示せば

(∬-2∬｡)=〔rβ2

(ただし,ここではβ4の項は考慮に入れないで計算す

る)なる放物線上に頂点を有する数多くの放物線群で与

えられる｡また,もし実験的にそのような放物線群の包

絡線B′が観測されるものと考えると,それは

(∬-2∬｡)=

となる｡すなわちB′の係数は,Bの係数の半分になる｡

舞1表においてはBとB′の係数の比は,AlとMgの場

合,約0.6になっている｡この差は多分,放物線に沿っ

ての明るさの分布が一様でなく,その頂点で最大である

ため,われわれは(12)と(13)の2本の曲線の中間的



316 昭和34年2月 日 立

第6図 第4図のA,B,Cなどの練を説明す

るための図

なものを観測しているために起っていると考えられるこ

4.4 その他の線

Dの線は幅がノムく,直線的であることが特長である｡

この程の線は Fermi拍車こいた電子を上の空準位に励起

したためにできると考えて良い｡たとえば,Alの場合,

Ⅹ線のL吸収端に23eVの位苫に大きな吸収の山がある

のほこのDの線に対はする｡

Aの線ほ,エネルギー損失値がこの分析装置の分解能

以下の散乱電子の角度分布を示す｡明るい部分ほ回折環

に対応する｡

最後に直線CおよびC′について考える｡いずれにせ

よわれわれは二重あるいほ三重散乱を考えねほならな

い｡弟3図で(0,β】)というA上に散乱された電子が次

に克仙を失って散乱されるとする｡この時の散乱電子の

分布ほ

(∬Ⅶ∬0)=α(クーβ1)2

で与えられる｡売る図に示すように直線Cほこれらの放

物線の包絡線として説明される｡C′はもう一度克(りを励

起した電子によって作られる｡

5.焉 察

緒言に述べたように,電子の量子的なエネルギー損失

については二つの原因が考えられる｡その一つはエネル

ギーバンド間の遷移によるとするもの,ほかほプラズマ

振動励起によるものである｡エネルギー損失の説明に,

そのいずれが妥当であるかは従来決め手がなかった｡
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たとえば,エネルギー損失値とプラズマ振動の量子克甜

の値の計算値とが一致したというだけでほ,計算時に使

用する仮定一日由電子模型仙の妥当性に問題があるため

決定的でほない｡また,エネルギー損失の線幅を手がか

りにしようとしたWoltr氏の試み(14),すなわち,遷移

金属Sc-Niではプラズマ損失の線幅は3d電子の数が

増すにつれて広がるほずだという提案は,実験的には否

定されてしまった(7)(15)｡

木実 においてほ,B,B′に示されるようなェネルギ

ー損失の曲線-エネルギー損失値の散乱角への依存惟一

が観測され,われわれはそれをプラズマ振動の理論に

いて説明することに成功した｡この曲線ほ,本質的に分

散公式中のが一項から生じてきたものであり,このよう

な現象をバンド間遷移で説明することはできない｡われ

われほ,この実験において初めて Be,MgAlなどに観

測されたエネルギー損失の線は,プラズマ振動励起に基

くものであるという確証を得た｡

る.結 言

この研究の理論的な商ほ,東京大学教養学部の金沢秀

夫教授に指導していただいたものであり,ここに深く感

謝の怠を表する｡また,小林理研の加藤範夫氏,名古屋

大学の上田良二教授にほ終始有益な討論ならびに助言を

いただいた｡Dr.D.PinesならびにDr.R.A.Ferrellよ

りは研究途上程々の助言および激励の手紙をいただい

た｡.最後に,日立製作所中央研究所の只野文成博士,森

戸望博二l･ニにほ実験上の御指導を仰いだ｡ここに記して以

上の万々に沫く感謝する次第である､て.
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