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“原子分解能”と入力すれば、二番目にヒット 

https://sites.google.com/site/atomicholography/home/20081101--1stmeeting-small.jpg?attredirects=0


原子分解能ホログラフィー 

(蛍光X線などの)二次放射
線の強度測定 

ホログラム 原子像 フーリエ変換 データ処理 

ドーパント 相転移 混晶 

特徴：特定元素周辺の三次元原子像が直径数nmにわたって再生することができる。 

応用 

表面(界面) 



原理 
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理論(蛍光X線ホログラフィーの例) 
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Holographic oscillation 

X線・中性子線：~0.001、電子：~0. 1 

Recording by fluorescent X-ray 

Recording by incident X-rays 

(more selectable) 

インバースモード ノーマルモード 

Intensity of X-ray fluorescence 

Background 



励起ビーム 

二次放射線 

A 

原子分解能ホログラム 

物体波 

B 

励起ビーム 

二次放射線 

参照波 

A 

B 

物体波 

試料に要求 

される条件 

ノーマルモード インバースモード 

並進対称性 



歴史 



ノーマルモード 

励起ﾋﾞｰﾑ╲二次放射線 X線(γ線) 電子線 中性子線 

X線(γ線) 蛍光X線 

(蛍光X線ﾎﾛｸﾞﾗﾌｨｰ) 

光電子、ｵｰｼﾞｪ電子 

(光電子・ｵｰｼﾞｪ電子ﾎﾛ
ｸﾞﾗﾌｨｰ) 

ー 

電子線 ー 

 

ー 

 

ー 

 

中性子線 ー 

 

ー 

 

非干渉性散乱 

(中性子線ﾎﾛｸﾞﾗﾌｨｰ) 

インバースモード(波長を無限に選択できる) 

励起ﾋﾋﾞｰﾑ╲二次放射
線 

X線(γ線) 電子線 中性子線 

X線(γ線) 蛍光X線、γ線 

(逆蛍光X線ﾎﾛｸﾞﾗﾌｨｰ、
γ線ﾎﾛｸﾞﾗﾌｨｰ) 

ー 

 

ー 

電子線 蛍光(特性)X線 

(逆光電子ﾎﾛｸﾞﾗﾌｨｰ) 

ー 

 

ー 

 

中性子線 γ線 

(逆中性子線ﾎﾛｸﾞﾗﾌｨｰ) 

ー 

 

ー 

 

原子分解能ホログラフィーの種類 



原子分解能ホログラフィーの歴史 

年 できごと 

1948 Gaborが電子線を用いて、世界で最初のホログラフィーのデモンストレーションを行う。 

1965 LeithとUptnieksが、レーザーをホログラフィーに導入した。 

1986 Szökeが、光電子、蛍光Ｘ線を用いたときに原子の像を記録できるホログラムが測定可能で
あることを提案する。 

1990 Harpらが光電子ホログラフィーの実験に成功した。 

1996 大門らが、光電子ホログラフィーの研究を開始した。 

1996 TegzeとFaigelが蛍光Ｘ線ホログラフィーの実験に成功した。 

1998 林らが、蛍光Ｘ線ホログラフィーの研究を開始した。 

2001 Surらが中性子線ホログラフィーの実験に成功した。 

2008 日本で、「原子分解能ホログラフィー研究会」を設立した。 

2011 林らが、「逆光電子ホログラフィー」の実験に成功した。 



D. Gabor, Nature 161, 777(1948).  



A. Szöke, AIP conference proceedings Vol. 147, 361 (1986).  



電子線ホログラフィー X線ホログラフィー 中性子線ホログラフィー 

G. R. Harp et al. PRB 42, 9199 (1990). B. Sur et al. Nature 414, 525 (2001). 
G. Faigel and M. Tegze 

 Nature 380, 49 (1996). 

＊表面構造 

＊化学状態選別 ＊バルク構造 ＊水素原子選択 

Al4Ta3O13(OH) SrTiO3 Cu 



特徴 
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一波長ホログラムからの再生 5波長ホログラムのからの再生 
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多波長ホログラムの効果 
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原子位置のゆらぎと像の強度変化 



位置誤差：0.03Å以内 

逆フーリエ解析 

Phys. Rev. B 71, 224104 (2005). 

逆フーリエ解析による高位置精度決定 

但し、非常に広い波長範囲で多波長ホログラムを測定する必要あり。 



蛍光Ｘ線ホログラフィー 



X-ray fluorescence 
Sample 

X-ray detector 

XFH system with analyzing crystal 

Incident X-ray Sample 

X-ray fluorescence 

APD 

Countrate：over108 cps 

Cylindrical 

crystal 



1.5 2.0 2.5 3.0 3.5 
Distance (Å) 

Exp. 

Cal. 

Cluster model using simulation 

Atomic number: 98 

Distance to 1st neighbor :2.38Å  

(taken from XAFS data) 

Atomic arrangement far from 2nd 

neighbor is same to that of Si crystal. 
Atomic image around Ge obtained from  

experimental hologram 

Ge 

Si (A site) 

Si (B site) 

Si0.999Ge0.001 

Facility: SPring-8, BL47XU 

X-ray energy: 14.5 ~ 17.0 keV (0.25 keV steps) 

Example of X-ray holography Comparison of the plots of the 

intensities of first neighbor Si 

between the experimental and 

the calculation 



N. Happo, K. Hayashi, and S. Hosokawa, 

Jpn. J. Appl. Phys. 49, 116601(2010) 

Current performance of X-ray fluorescence holography  

Calculation Experiment 

ZnTe 

Zn Te 

Zn 



ドーパント 



Holograms of In0.995Ga0.005Sb and reference sample of GaSb 





from EXAFS 

Intensity reduction by fluctuation of atom 

sa=0.036nm 



Toy model of lattice distortion around impurity 

Angular displacement of atom is much larger than radial 

displacement. 
S. Hosokawa, et al. PRB 87, 094104 (2013). 



逆光電子 

ホログラフィー 



• 逆X線光電子ホログラフィー 

– 光電子ホログラフィーの物理過
程の逆事象を利用 

– 試料に電子線を照射するため、
大型実験施設が不要 

 

 

 

 

 

 

 

 

• Ｘ線光電子ホログラフィー 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

＊ 光電子の空間強度分布を測定 

＊ 基本的に放射光が必要 

逆光電子ホログラフィー 
Inverse photoelectron holography, Internal-detector electron holography  

A. Uesaka et al., Phys. Rev. Lett., 107, 045502 (2011). 



• 測定配置図 

 

 

 

 

 

 

 

 測定システム 

 Electron source (SEM) 

Sample  

X-ray Detector 

(Ge) 

Condition 

AccV = 4.00 ~ 10.00 kV 

Measurement Time 

= 250 ms/points × 10 

0 ≤ q ≤ 75˚ 0 ≤ f ≤ 360˚ 

測定メニュー選択 

測定用設定 

特性Ｘ線スペクトル 

SEM用設定 

データ保存用
ファイル名 

＊ステージ動作の際、ビーム照射位置誤差
3mm以内を実現 

実験装置 



Measured hologram of SrTiO3 

Experiment  Calculation 
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 ホログラム振動と強度を考慮した測り易さの関数   

 SrTiO3バルク 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

～最適条件の検討～ 

 

 Pt薄膜 
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A. Uesaka, K. Hayashi, T. Matsushita, and A. Arai, e-Journal of Surface Science and Nanotechnology, 9, 334 (2011) 



 実験データ(AccV=4.00 

kV)  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 SPEA-MEMを用いて、原子
像の再生を行う 

 

 

 

 

 

 

 

～10nmPt薄膜試料への応用～ 

 解析3D原子像 
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中性子線 

ホログラフィー 



中性子線とＸ線の違い 

   中性子線   Ｘ線  

 

核(原子)散乱断面積 ~10-24 cm2   ~10-24 cm2 

   軽重元素の違いなし  重元素程大きい 

 

磁気散乱断面積 ~10-24 cm2   ~10-27 cm2 

 

二次放射線  即発γ線   蛍光Ｘ線 

   非干渉性散乱 

 

フラックス(強度) 106 neutrons   109-12 photons 

中性子線ホログラフィーのメリット、デメリット 

＊酸素原子などの軽元素の観測が容易である。 

＊磁気構造イメージングが行える。 

＊精度良いホログラムの測定が困難である。 



水素吸蔵物質 



Incident beam 

f

Sample 

q2
q1

Detector 

Single detector 

Incident beam 

Sample 

f

q1

Multi detector 150 3He detector 

中性子線ホログラム測定のための実験配置 



試料 

(PdH0.78単結晶) 

中性子線 

１５０本3Heカウンター 

非干渉性散乱 

f

q

q=7~157°, Dq=1°, f=0~359°, Df=1°、積算時間１点、840秒 

試料：Pd単結晶(6mmf, 1mmt)

に対し、水素の吸蔵を
行ったもの(PdH0.78)。吸

蔵後は、水素の放出を避
けるために銅メッキを
行った。 

原研改三号炉、金研中性子回折装置HERMES  

試料 

ニュートロンビーム 

(l=1.83Å) 

150本3Heカウンター 

ナロアー 
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Hologram 

Hologram and nucleus image 



Characteristic of neutron scattering 

Neutron scattering lengths and cross sections  

Isotop

e  
conc  Coh b  Inc b  

Coh 

xs  

Inc 

xs  

Scatt 

xs  
Abs xs  

H  ---  -3.7390  ---  1.7568  80.26  82.02  0.3326  

Pd  ---  5.91  ---  4.39  0.093  4.48  6.9  

y
(Å

) 

+ = 

Atomic images obtained from the calculated hologram. 
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Calculation 

We can identify elements by the sign of the scattering length. 

1) Strong holographic signal was observed owing to sample cooling. 

2) Diffuse scattering was suppressed owing to sample cooling. 

3) Accurate hologram data could be extracted. 



＊原子分解能ホログラフィーは、特定元素周辺の半径数nmに

おける三次元原子配列を可視化することができる。像の空間
分解能は0.5Åであり、原子の揺らぎに対し敏感であるという
特徴がある。 

 

＊原子分解能ホログラフィーは、ドーパントのサイトの決定、
局所格子歪みの定量、ナノ構造体の発見に有望である。 

 

＊蛍光X線ホログラフィーに関しては、かなり解析技術が確立
され、応用研究も多数ある。一方、逆光電子・中性子線ホロ
グラフィーは、新しい手法であり、今後の発展が見込まれる。 

まとめ 


