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第1章序論

1．1本研究の背景

　これまで、固体物理の分野では物質の様々な物性を、その原子配列に関連付けて理解

する方法で研究が行われてきた。

　平坦表面の原子配列の実空間の観察は1981年にIBMのZurich研究所のBinningと

Rohrerによって開発された走査型トンネル顕微鏡tl］【21［3Jf41／分光法［5］f6］（STMISTS：

Scanning　Tunneling　Microscopy／spectroscopy）によって飛躍的に進展したが、それよ

り50年ちかく以前に、針状試料の先端の原子配列、電子状態の観察はE．W．　MuIlerに

よって1936年に発明された電界放射顕微鏡（FEM：Field　emission　microscopy）［11｝［12］【13j

や1951年に発明された電界イオン顕微鏡（FIM：Field　ion　microscopy）［14】［15】により行わ

れている［16】～【261。

　STM！STSにより、平坦な清浄表面の原子配列・電子状態の原子分解能での実空間に

よる測定が可能となり、更に磁性探針を用いたスピン偏極トンネル顕微鏡（SP－STM：

Spin　polarized　STM）によって我々は試料表面の磁気コントラストを得ることにも成功

するレベルに達している【7】18】19］【10｝。しかしながらこのコントラストは試料と探針のスピ

ン偏極の内積に比例しているので、定量的に試料のスピン偏極情報を得るためには探針

自体のスピン偏極情報が必要である。

　顕微鏡と呼ばれてきたためか、これまで一般的には磁性試料となる物質に比べ磁性探

針自体の研究は遅れをとってきた。近年ようやくスピン偏極度のわかった標準試料を用

いて磁性探針自体のスピン偏極度を定量的に求める段階に入ってきている。

　FEM／FIM装置にMott型スピン偏極検出器【271［28】を取り付け、針先端からの電界放出

電子のスピン偏極度を測定することを本研究の目的とした。これがSTMISTSの磁性探

針からのトンネル電子のスピン偏極度と一致するかどうかは大変興味あるが、これは実

験によって確かめなければならない。
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1．2磁性針の研究

　SP－STMの磁性探針として、強磁性体探針t29｝E30｝、光励起p型GaAs探針【313～135】、磁

性体薄膜W探針【7］18】［9】110｝などが用いられている。SP・STMの探針は、高いスピン偏極度

をもっこと、試料の磁化に影響を与えないため探針からの漏れ磁場が少ないことが要求

される。強磁性体探針は試料からの漏れ磁場が大きく、現在あまり用いられていない。

1994年にvan　KempenらがGaAsを探針として用いた研究の報告がなされた。磁性金

属でなく、半導体を用いたことにより、探針からの漏れ磁場の影響を考慮する必要がな

くなった。また、GaAsは左右円偏光を照射することで、±50％にスピン偏極した電子

が放出されることが知られている【361。理想的な探針として考えられ、日本でも研究が盛

んに行われた。結果的には非磁性のAuを試料として用いたときも、SP・STMによる磁

気コントラストが検出される結果となった。

　現在は磁性体薄膜W探針が良く用いられている。磁性体を針の先端のみに蒸着する

ことで、漏れ磁場を少なくすることができる。FeバV探針はその一つで、これにより、

原子分解能での磁気コントラストも得られている。

　磁性針先端のスピン偏極度の測定は1970年代にM．Landoltらによって、いくっか報

告がされている［37］｛38】【391。彼らは、強磁性体単結晶を針状に削りだして用い、その先端

からの電界放出電子のスピン偏極度を測定した。この手法はスピン偏極FEM（SP・FEM）

と呼ばれている。試料としてNiとFeの単結晶針が用いられ、　Niの場合で5±2％、

Feの場合で25±5％のスピン偏極度が得られた。針全体が強磁性体であったため、漏

れ磁場の影響を受け、スピン偏極度がバルクの値（Fe：54％、　Ni：15％）に比べてかなり低

下していた。さらに彼らの実験データは、針軸に対して平行成分のスピン偏極度のみし

か示されていない。これは針の形状が軸方向に長いことから針先端の結晶方位に比べて

形状による磁気異方性の影響が大きいと考えたからである。針先端のスピン偏極ベクト

ルは3次元成分で表記されるべきなので、その点で定量性に疑問が残る結果となってい

る。

　2006年にFe／W探針先端のスピン偏極ベクトルをSP・STM装置を用いて測定した報

告が、我々の研究室でなされた【40】。スピン偏極ベクトルの知られたGaAsを試料として

用い、磁気コントラストから針先端のスピン偏極ベクトルを測定した、まさにGaAs
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探針による実験の逆転の発想である。その結果によると、FefW針はスピン偏極ベクト

ルが針によって大きく異なっていた。これは、SP－STMの定量的な議論をするためには、

測定の度に探針先端のスピン偏極度を測定しなければいけないことを意味している。

1．3　Fe1W針の研究

　Fe蒸着したW針（Fe／W針）の表面における磁性は確認されているが、その構造およ

びメカニズムは未知なところが多い。一般に、線引き法により作られた多結晶W線か

ら作製した針先端には（110）面が現れることがFIMやFEMにより確認されている［41】。

W針先端にFeを蒸着した際の成長構造や磁気構造が研究され、平坦試料におけるFe

蒸着薄膜との結果と比較がされている【42］～［49】。

　平坦なWの清浄表面へのFe蒸着について述べる。室温でのFe薄膜層は、まず層成

長（layer－by－layer）を始める。　W（llO）にFe（110）が成長する。2nm以上蒸着すると、高

密度で＜100＞方向のステップ構造が現れる【50】。また（500K・800K）では3次元成長する【51】。

　室温においてW（110）表面にFeを3nm蒸着すると、　Fe層は2次元成長し、その表

面の磁化は磁化容易軸く100＞方向を向くことが確認されている［52］。そのFe蒸着層は

700Kの加熱により表面の磁化容易軸が＜110＞方向に変化する。また、　W（110）表面に

Fe層を10nm以上蒸着するとその蒸着層も＜110＞に成長することが確認されているiso】。

Feを17nm以上蒸着すると、3次元島状構造に変化するするf52】。

　キュリー温度は、W（110）表面における室温で蒸着したIML（原子層：lnono－layer）以下

のFe蒸着層では約200K－250Kで、固体でのFeのキュリー温度1044Kよりかなり低

いことが確認されている1531。しかし、室温で蒸着した1．3MLのFe蒸着層ではキュリ

ー温度は約380Kとなる【541。したがって、　Feを1．3ML以上厚く蒸着することで、キュ

リー温度は室温より高くなり、磁化を固定することができる。Feを3nm以上蒸着する

と、キュリー温度は固体での値とほぼ同じとなる。本研究ではW針先端にFeを5nm

以上蒸着する。その先端の磁化は固定されている。
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1．4本研究の目的

本研究の目的はSP－STMのFe／W探針先端のスピン偏極ベクトルを3次元的に測定

し、その方向の制御を行うことである。Fe／W針先端のスピン偏極度はその磁化に依存

し、結晶磁気異方性と形状磁気異方性の足し合わせとして制御できる。結晶磁気異方性

によるFeの磁化容易軸は室温で＜100＞である。また形状磁気異方性により物質の幾何

学的形状の長軸方向に磁化は向きやすい。本研究の背景として、スピン偏極度を制御し

たFe／W針を探針として用い、SP－STMで平面試料の面内成分の磁気像をえることに興

味がある。その原理上、針の軸方向と垂直成分、っまり針先端面の面内成分にスピン偏

極方向を制御できると、もっとも大きい磁気コンとラスを得ることが出来る。

　スピン偏極度の測定にはFe／W針先端からの電界放出電子を用いた。本研究では、そ

の下地として様々な先端幾何学的形状・原子配列持つW針を準備した。先端の幾何学

的形状は走査型電子顕微鏡（SEM）により、先端原子配列はマイクロビームX線とFIM、

電子状態はFEMを用いて調べた。これらの結果から、針の先端形状、原子配列、電子

状態の相関関係を明らかにした。その下地のW針を用い、Fe蒸着後のFe／W針先端の

スピン偏極度の制御を試みた。

　Fe／W針先端のスピン偏極ベクトルを3次元成分全て測定するために、針軸方向から

90°変向した方向にMott型スピン偏極検出器を取り付けた実験装置を作製した。針先

端の原子配列・電子状態をスピン偏極状態を関連付ける研究を行った。

1．5　本論文の構成

本論文は以下のように構成されている。

第1章序論

　本研究の背景、これまでの研究、目的について述べる。

第2章W針の作製

　W針の材料として、多結晶W線、単結晶W線、多結晶W板を短冊状に切り出した
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ものを準備し、X線による結晶構造解析の結果について述べる。さらに、それぞれの材

料から作製した3種類のW針について述べる。

第3章マイクロビ・一一・一ムX線によるW針先端の評価

　まずマイクロビームX線について述べる。マイクロビームX線用キャピラリーの作

製および評価について述べた後、第2章で作製した3種類のW針先端のマイクロビー

ムX線による結晶構造解析の結果について述べる。

第4章電界放出顕微鏡と電界イオン顕微鏡によるW針先端の観察

　電界放出顕微鏡と電界イオン顕微鏡について述べる。第2章で作製した3種類のW

針を電界放出顕微鏡電界イオン顕微鏡を用いて観察し、その先端の原子配列，電子状態，

形状による電界の違いについて述べる。さらにその先端形状の制御と磁性針への応用に

っいて述べる。

第5章CMA付きMott型スピン偏極検出器の作製と較正

　Mott型スピン偏極検出器の原理にっいて述べた後、　CMA付きMott型スピン偏極検

出器の作製について述べる。スピン偏極度のわかった電子線を用い、装置の較正（シャ

ーマン関数の測定）を行ったので、その結果について述べる。

第6章Fe1W針先端からの電界放出電子のスピン偏極度

　最初に、電界放出電子のスピン偏極度の測定方法について述べた後、半球型Fe／W針

および扁平型Fe／W針先端からの電界放出電子のスピン偏極度の測定について述べる。

針先端のスピン偏極度はその原子配列と先端形状により制御できるため、その観点から

考察を述べる。

第7章結論

　本研究のまとめ、結論について述べる。
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第2章　W針の作製

　第1章で述べたように、本研究の目的はSP－STMのFe／W探針先端のスピン偏極ベ

クトルを3次元的に測定し、その方向の制御を行うことである。結晶磁気異方性と形状

磁気異方性を用いてスピン変極ベクトルの制御を行う。本章の目的は、その下地のとな

るW針として、多結晶W線，単結晶W線短冊状に切り出した多結晶W板から、3種

類の異なる先端幾何学的形状を持つW針を作製することである。

2．1　多結晶タングステン線の高温加熱による単結晶化

2．1．1　タングステンについて

　本研究では針の材料としてタングステン（W）（原子番号74，原子量183，85）を用いた。

室温で立方晶系の体心立方構造（格子定数はaニ3．156A）をとり、融点は3382℃である。

アルカリ水溶液により徐々に電解し、純金属はフィラメントなどに良く用いられる。

　本研究では試料としてニラコ社製の多結晶W線、純度99．95％、φ0．5mmを用いた。

この多結晶W線は延性から脆性へと遷移する温度（600～700K）と再結晶温度（1300K）の

間で加工の度に温度を下げて焼鈍し、繊維状結晶粒を発達させる手法の線引き法により

つくられている。また、含有される不純物にカリウムやトリウムが入ると、結晶粒の成

長を抑制する田。本研究で用いた多結晶W線の不純物は主に酸素と炭素で、結晶粒成

長には適している。

　多結晶W線は約2000Kで加熱すると再結晶化し、結晶粒が成長する。線引き加工に

よる多結晶W線の結晶粒は線軸方向に繊維のような組織で並んでいる。この多結晶W

線は高温加熱により結晶粒は拡大成長し、最終的に一つの結晶粒がW線の径全体を占

める。W線をフィラメントとして用いるときは、拡大した結晶粒が粒界でずれやすく

断線の原因となる。しかしこの現象を逆に利用し、結晶粒成長の抑制や結晶粒成長を利

用した単結晶化などの組織制御技術が発展した［2］。
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2．1．2　多結晶W線の単結晶化の実験

　多結晶W線の単結晶化には前節で述べた高温加熱による再結晶化を真空チャンバー

内で行った。図2－1に本研究で用いた単結晶W線作製装置の模式図を示した。イオン

ポンプとゲッターポンプを用いて到達真空度は10－8Pa以下である。加熱は2×10’6Pa

以ドで行った。この装置には、2000K以上の加熱に耐えられるように、φ6mmの二極

の銅棒による電流導入端子を用いた。W線は二極の端子の両端にセットし通電加熱を行

った。そのときのW線の長さは20cmである。加熱時のW線は、方射温度計を用いて

温度を測定した。交流通電加熱は結晶粒が成長した際に結晶粒のずれが生じ、電気抵抗

が局所的に増大し過熱され溶断が生じややすいことが知られている［3】。そこで本研究は、

直流通電加熱を用いた。

　図2・2に加熱時のW線の（a）電カー温度，（b）温度一抵抗の関係を示した。図2－2（a）より

印加電力が75Wで到達温度が2000Kに到達した。

　図2・2（b）に示すように、1750K過ぎで急激な電気抵抗の増加がみられた。結晶粒が

成長することでW線軸に直交した粒界面が生じる。粒界面では、結晶構造が複雑にな

り電気伝導に対する抵抗率が局所的に増大すると考えられる。つまり結晶粒成長が

1750K付近で始まったと推察できる。

2．2　走査型電子顕微鏡によるW線の単結晶化の観察

　電子顕微鏡は電子線を用いた顕微鏡の総称である。光を用いた場合に比べて遥かに波

長が短いため、光学顕微鏡よりも分解能が高い。現在ではその分解能は数nmレベルに

達している。走査型電子顕微鏡（SEM：Scanning　electron　microscopy）は、電子線を絞

って試料表面を走査し、試料からの二次電子線を検出するものである。SEMに関して

は詳しい文献が多数存在するのでここでは省略する【4】。

　結晶粒の観察にJEOL社製SEM　JSM－IC848を用いた。到達真空度は4×10’4Pa

の低真空SEMである。倍率は約50000倍まで観察が可能であるが、結晶粒の観察では

1000倍、分解能にして～10μmで用いた。

　図2－3に2000Kでの加熱時間（a）5時間、（b）10時間、（c）40時間、の場合のW線断面
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の清浄表面のSEM像を示した。電子線は反射結晶面によって二次電子放出効率が異な

るため、結晶粒がコントラストとして観察される。図2－3（a），（b）のように加熱時間10時

間まではほぼ同じ像として観察された。その結晶粒径は1～5μm程度であった。これ

に対し（c）40時間では断面の領域が3つほどのコントラストA，B，Cを持った結晶粒とし

て成長していることが観察された。

　以Eより本研究では、2000Kで100時間以上加熱し、単結晶化したW線を使用した。

2．3X線によるW線の結晶粒成長の観察

2．3．1　回転対陰極型X線発生装置

　本研究ではX線源としてRIGAKU社製RU－300・回転対陰極型X線発生装置を用い

た。ターゲットが回転することで、より高い加速電圧・電流をターゲットに与えること

ができる。汎用されている封入式X線管球より一桁ほどX線強度が強い。

　ターゲットとしてCuを用いた。フィルター、モノクロメータ等を用いていないため、

発生するX線には特性X線CuKα（1．54184A）、　CuKβ（1．3926A）と連続X線が含まれ

ている。加速電圧は55kVまで、電流は300mAまで電力を選択できる。

2．3．2　デバイーシェラー法

　ここでは本研究に用いた装置の説明をする。図2・4に本研究で用いたデバイーシェラ

ー法固の（a）実験装置写真、（b）模式図を示した。

　回転対陰極型X線発生装置から発生したX線（特性X線＋連続X線）は、鉛で遮蔽さ

れたコリメータをとおる。X線ビーム径は、　Pbピンホールスリットを用い、サンプル

入射時でφ2mmである。散乱ベクトルをQ，逆格子ベクトルをKとしたとき、　w線

やw針に入射したx線はラウエの回折条件Q＝Kに従って円錐型状に回折する。回折

像はデバイリングとなりイメージングプレート（Imaging　Plate：IP）とよばれるX線検出

フィルムで記録される。サンプルはゴニオメータの上にセットし、y軸（W線の方向）を

中心に1°／minで回転できる。通常この回転角はθで表記される。しかし本研究では、
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回折角のθと混同しないようにサンプルの回転角はαと表記する。X線発生装置からサ

ンプルまでの距離は150mmで、サンプルからIPまでの距離は49mmである。　IPは

平面で入射X線ビームに対して垂直にセットされているため、デバイリングは真円と

して記録される。ダイレクトビームがIPに直接入射しないように、鉛のビームストッ

パーを使用した。

　図2－5に本研究で用いた（a）IPリーダー、（b）実験レイアウトを示した。実験によって

IPに得られた像はLINUX　PC内の画像解析プログラムXGraph　VによりX線、強度

としてデータ化され保存できる。更に、強度積分等の数値解析も行える。

2．3．3　X線による多結晶W線の観察

　図2－6（a）に加熱前の多結晶W線のデバイリングを示した。像の裏から表方向が入射

X線方向である。測定は、ターゲットへの加速電圧20kV，電流10mAで行った。試

料のW線は、線軸で回転角α0°～90°まで回転させながら露光時間90minで測定し

た。Wは体心立方構造（bcc構造）であるので、90°おきの4回対称な構造である。その

ため各結晶粒において、それぞれの指数の結晶面でラウエの回折条件が、回転角90°

以内で必ず1回満たされる。図2－6（a）内の扇型の白線領域のIPデータを各回折角で数

値積分したものを図2－6（b）に示した。それぞれのデバイリングの回折角θが求められる。

　本研究で用いたX線は特性X線CuKα・Kβの双方が含まれている。よって、内側の

デバイリングからKβ・Kα線による｛110｝と｛200｝のピークであることがわかった。

　また、図2－6（a）を良く観ると各面におけるデバイリングにそれぞれ濃淡があることが

わかる。W線を回転させながら観察してもこのような濃淡が存在することから、W線は

線軸方向に配向していることがわかった。その向きは濃淡の位置よりW軸方向に＜110＞

配向であった。さらに、線軸に対して垂直方向（W線断面における面内）は配向していな

いこともわかった。線引き法によって作られたW線は軸方向に＜110＞配向していること

が知られている16】。本研究でもその結果と一致した。

　このW線を高温加熱すると、結晶配向したこれらの結晶粒が核となって成長すると推

測でき、結晶粒成長した後の結晶方位も制御できると考えた。
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2．3．4X線による単結晶W線の観察

　前節では加熱前の多結晶W線の観察を行った。この節では加熱後に単結晶化されたW

線のX線による観察を行う。試料は2．2節で説明したとおり、2000Kで100時間加熱

したものを用いた。実験配置は多結晶W線の場合と同じである。よりX線を絞るため

φ1mm　Pbスリットを用いた。結晶粒が十分に成長し入射X線のビーム系（1mm）よりも

大きくなると、回折線はデバイリングではなくラウエスポットとなる。

　図2－7は（a）加熱前の多結晶W線と（b）加熱後の単結晶W線のデバイリングからラウエ

スポットへの変化の比較である。測定条件は多結晶W線の時と同様に、ターゲットへの

加速電圧20kV，電流10mAで行った。試料のW線は、線軸で回転角α0°～90°ま

で回転させながら露光時間90minで測定した。

　単結晶W線はデバイリングではなくラウエスポットとして検出された。またそのラウ

エスポットの回折角は、多結晶W線でのデバイリングの回折角と一致しており内側から

｛110｝、｛200｝であった。つまり特性X線からのラウエスポットである。図2・7（b）を詳し

くみると、それぞれのラウエスポットを通り、ダイレクトビームの位置から放射状に伸

びる回折線が観察された。これは連続X線の各波長と試料の回転による面方位の傾きに

よって、回折角が変化している様子を表している。言い換えると連続X線の各波長に対

する同一面指数からのラウエスポットの連続的なつながりと言える。

　図2・7（c）は、単結晶W線を回転させずα＝83°に固定し観察したラウエスポットであ

る。それ以外の測定条件は全く同じである。この場合全ての結晶面におけるラウエスポ

ットは観察されない。たまたまその位置でラウエの回折条件をみたしている結晶面のラ

ウエスポットのみが観察される。図2－7（c）で一点のみ強いラウエスポットが観察できた。

このスポットは図2－7（b）の｛110｝による6つあるラウエスポットの、0で囲ったラウエ

スポットに対応している。それ以外の弱いラウエスポットは、連続X線からのラウエス

ポットである。

　X線ラウエ法は単結晶の結晶軸を求める手法として広く用いられている。通常X線ラ

ウエ法では連続X線を用いる。ラウエスポットの回折角から解析しステレオ投影図用い

て結晶方位を決定する。それぞれのラウエスポットよりそれに対応する面方位が3次元

ベクトルとして実験室系座標で求められる。結晶方位を求めるには3点のラウエスポッ
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トの面方位の関係より決定する。本研究で用いた手法は単色ラウエ法であるので、一度

に多数面からのラウエスポットを得られない。しかし、3つ以上のラウエスポットを各

試料回転角αで探し出せば同様に結晶方位を3次元的に求めることが出来る。

　次節では単色ラウエ法によるラウエスポットから結晶方位を3次元的に解析する方

法を述べる。本研究ではW線の線軸と結晶方位の関係を調べたいので、実験室座標系の

他に、試料回転角αと共に回転する試料座標系を用いる。

2．4　ラウエスポットからの単結晶の結晶方位解析

　連続X線を用いたラウエ法による結晶方位解析に関しては多くの文献が存在する［5］。

特性X線を用いたラウエ法も、基本的な原理はそれと一致するが、具体的に解析方法

が書かれた文献が存在しない。そこで、本節では特性X線からのラウエスポットより

単結晶の結晶方位を試料座標系で決定する計算方法について詳しく述べる。実験配置は

図2－4（b）と同じである。

　連続X線を用いたラウエ法では、ラウエスポットをなすX線波長がわからない。そ

のため、一つのラウエスポットの回折角だけでは、ラウエの回折条件より面方位を決定

することが出来ない。そこで、3点以上のラウエスポットから解析的に面方位を決定す

る。それらの3次元ベクトルより結晶方位を実験室系で求めることができる［sl。

　特性X線を用いたラウエ法の場合、ラウエスポットをなす結晶面方位は回折角から

求まる。そのため、連続X線を用いた場合に比べて多少解析が簡単になる。試料があ

る回転角αの時のみ回折を起こすので、実験室座標系と試料座標系を用いると考えやす

い。試料回転角αがわかっていれば面方位ベクトルを試料座標系で求めることが出来る。

同様に3つのラウエスポットを各試料回転角αで見つけ出せば、結晶方位が試料座標系

でどちらを向いているか解析できる。

　まず、実験室座標系（Z系）を

　　　　　　　　　　　　　　入射X線方向：－z軸　　　　　　　　　　　　　　｛

　　　　　　　　　　　　　　鉛直方向　　：ア軸

　　　　　　　　　　　　　　水平面内　　：x軸

とした。
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　次に、試料と共に回転する別の新たな座標系をとった。これを試料座標系（Z系）とし、

　　　　　　　　　　　　　　試料回転軸：Z軸＝y軸

　　　　　　　　　　　　　　水平面内　：X軸

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　：y軸

とした。

　図2－8（a）に実験室座標系と試料座標系の位置関係を示す。図2－8（b）にエバルト球上の

ラウエスポットと実験室座標系の関係を示す。

　試料の回転角αは、図2・8（a）より

　　x軸とX軸のなす角：　α

となる。さらに図2－8（b）より、エバルト球とz軸の交点からラウエスポットまで結んだ

線とz軸とのなす角をθ’、X線の試料からの回折角をθ、ラウエスポットとx軸とのな

す角をφと置いた。

すると逆格子ベクトルKの方向（k／lklのx，jV，、z成分）は

　　　　　　　　　　　　　X＝sin　e’　COSφ

　　　　　　　　　　　　　y　・　sinθ’sinφ　　（2．1）

　　　　　　　　　　　　　Z＝＝　COSθ’

と書ける。次に、この逆格子ベクトル方向の単位ベクトルを試料座標系のベクトル

（X，y，Z）と書くとして、これを曲座標で表記すれば、

　　　　　　　　　　　　　X＝sinθCOSφ

　　　　　　　　　　　　　Y＝sinθsinθ　　　　　　　（2．2）

　　　　　　　　　　　　　Z＝cosθ

である。また図2－8（a）より、X軸とラウエスポットのx－z平面への射影との成す角をβ

とすると、z系の単位球状の点（x，y，z）はZ系の座標で

　　　　　　　　　　　　　y－VX7、i。β

　　　　　　　　　　　　　X．V7；7、・・β　（2．3）

　　　　　　　　　　　　　Z＝z

となる。このとき（x，y，z）は、　z系の単位球状の点であるから

　　　　　　　　　　　　　x2＋ア2＋x2＝1　　　　　　（2．4）

となり、このとき
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ta・（a・β）ヲK （2。5）

である。

　ラウエスポットによる測定値はθ’とθ、ラウエスポットとx軸とのなす角φである。

これらを（2．1）式に代入し（x，．y，　z）を求める。さらに求めた（x，．y，．z）を（2．3）（2．4）（2．5）式に試

料の回転角αと共に代入し（X，y，Z）を求める。最後に（X，y，　Z？より（2．2）式をθとφにおい

て解くことが出来る。このθとφこそ、測定したラウエスポットの面方位の試料座標

系での方向に他ならない。

　単結晶W線の4つのラウエスポットを解析して、結晶方位とW線軸とのなす角を実際

に計算した。図2・7（b）で観察されたラウエスポットより｛110｝によるものを4つ選び、

図2－9（a）のラウエスポットA～Dとした。θ、θ’、φは、この図2・9（a）より求めた。W

線の試料回転角αは図2－9（b）～（Dのように、それぞれのスポットのみが観察されるαを

探し出すことで求めた。ラウエスポットA～Dのそれぞれの測定値を表2・1にまとめた。

測定誤差は±1°と見積もった。

　ラウエスポットA～Dの＜110＞が試料座標系でどの方向を向いているのか計算し表

2－2にまとめた。測定誤差から誤差を計算すると±1．9°となった。また、それぞれ二っ

の＜110＞同士で内積より成す角を計算しそれらを表2・3にまとめた。同様に測定誤差か

ら誤差を計算すると±3．8°となった。表2－3をよく見ると、A～Dそれぞれの＜110＞

同士がなす角は誤差範囲内で60°もしくは90°であった。Wはbcc構造であるので

＜110＞同士のなす角は60°もしくは90°である。このことからも、これらのラウエス

ポットA～Dは全て同一の結晶粒からの＜110＞であることがわかった。表2－2と表2・3

の結果からラウエスポットA～Dによる＜110＞の試料座標系によるベクトルを図2－10

に示した。（a）内積が90°、（b）内積が60°である。また、解析的にA～Dの＜110＞を用

い、最もW線軸（Z軸）に近い＜110＞を計算して加えた。それを［110］とし、それぞれA～

Dの面指数を決定した。この単結晶W線の＜110＞はW線軸から9．3°±1．9°ずれていた。

　同様に、本研究で用いた全ての単結晶W線においてその結晶方位を調べたところ、全

ての単結晶W線において＜110＞とW線軸とのずれが10°以内であることがわかった。

　以上より、2．3．3で最後に述べた、線引き法による加熱前の多結晶W線の配向を保っ

た結晶粒の成長という推測が確認できた。つまり、W線軸方向に＜110＞を制御した単結

晶W線を作製した。
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2．5　円筒型X線ラウエ法による結晶粒径の観察

　単結晶W線の結晶粒径を見積もるために、円筒型X線ラウエ法【51を用いた。図2－11（a）

に実験装置を示した。Wターゲットの管球型X線源を用いた。加速電圧は40kV，20mA

とした。X線はコリメータを用いて試料に1mm程度の大きさで照射した。

　ラウエ法には透過型ラウエ法と背面反射型ラウエ法がある。前者では吸収の少ない比

較的薄い試料にする必要があって、後者はどんな厚さでも構わない。この2っの条件を

満たすために試料の縁すれすれにX線を入射することで反射と透過両方の回折が起こ

る。本研究ではこの2つの手法が一度で測定できるように、図2－11（b）のように試料を

中心に円筒型にIPを配置し観察した。試料は線軸方向に0．5mmおきに上下可動で、

ラウエの回折スポットの様子から結晶粒径を見積もることができる。

　図2－12（a）～（h）にZ軸の各位置における円筒型ラウエ像の結果を示した。0．5mm間

隔の計8箇所で観察した。（a）～（c）で同じラウエ像が現れ、（e），（g），（h）も同じラウエ像が

現れた。つまり同じ結晶粒からのラウエ像である。また（d）では（a）～（c）、（e）～（h）の混ざ

ったような像が観察されたことから、この位置ちょうど二つの結晶粒の粒界であること

がわかった。さらに⑯では（e），（g），（h）ともう一つの異なる結晶粒のラウエ像が混ざった

像が現れた。つまり（D付近はもう一つ結晶粒がある。ラウエス像の変化から結晶粒径を

見積もることができ、この単結晶W線の場合、軸方向に2mm程度の大きさであった。

今後は単結晶W線として結晶粒が十分に大きく成長しているものを用いる。

2．6多結晶W板のSEM、　X線による観察

　もう一つの針の材料としてニラコ社製の多結晶W板、純度99．95％、肉厚0．2mmを

用いた。多結晶W板は焼結後の圧延により作られている。圧延方向に長細い結晶粒が

並んだような繊維状組織になっている。この多結晶W板を繊維軸が短辺方向になるよう

な2mm×20mmの長方形に切り出した。

　図2－13（a）に切り出した多結晶W板の写真を示した。　図2・13（b）にデバイシェラー法

により観察した多結晶W板の透過側のデバイリングを示した。入射X線方向およびW
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板における照射位置を図中に示した。内側のデバイリングは｛110｝，｛200｝によるものであ

る。デバイリングにそれぞれ濃淡があることがわかる。このような濃淡が存在すること

から、W板は繊維軸（短辺）方向に配向していることがわかった。配向の向きは濃淡の位

置よりWの繊維軸方向に＜110＞配向であった。この配向は圧延により生じていると考

えられる。図2－13（c）にこの短冊状に切り出したW板のモデル図を示した。

2．7　電解エッチングによるW針の作製

　W針の作製には電解エッチングによりW線を針状に仕上げる手法を用いた。本研究で

はNaOH水溶液を用いる方法とアンモニア水にNaClを飽和させた水溶液を用いる2

種類の方法を用いた。

2．7．1　水酸化ナトリウム水溶液によるW針の作製

　まず大まかなW針作製手順を示す。

1．ラッピングフィルムシート（ヤスリ）を使って、表面の機械研磨を行う。

2．NaOHを用いて電解エッチングを行う。

2．7．2W線の機械的研磨

　W線表面の機械的研磨について説明する。ドリルにピンバイスを用いてW線をセット

し、ラッピングフィルムシートを用いてドリルを回転させながら研磨する。

　ラッピングフィルムシートとして、住友3M社のインペリアルラッピングフィルム

シート（酸化アルミニウム、粒度12ミクロンと3ミクロン）を用いた。まず、粒度12

ミクロンで5分間研磨する。次に3ミクロンで5分間研磨する。この機械研磨の目的は

主に二つで、W線の表面に付着している炭化物等の除去と、W線表面の激しい凹凸の

除去である。これらの処理を怠ると電解エッチングが軸対称に起こらず作製後の針先端

の形状に影響を及ぼす。機械研磨後はアルコL－・一一・ルによる超音波洗浄を行う。
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2．7．3　水酸化ナトリウム水溶液による電解エッチング

　　図2－14（a）に本研究で用いたNaOH水溶液によるW針作製装置、（b）にその模式図

を示した。電解エッチングには2N（1リットル中の精製水に2モル）のNaOH水溶液を

用いた。W線を陽極とし、　Ptを陰極にして電解エッチングを行った。電解エッチング

中はNaOH水溶液を隔てW－Pt電極間で式（2．6）の化学反応が起こり、Wはエッチング

される。

　　　　Anode（W）　：W＋8（OH）冒→WO42’＋4H20＋6e’

　　　　Cathode（Pt）　：6H20＋6e’→3H2＋6（OH）璽　　　　　　（2．6）

　　　　　Total　　　：W＋2（OH）冒＋2H20→WO42L＋3H2

　Ptはリング状にして、　W線の周りになるべく対称的にセットした。　Ptリングによる

表面張力で液面が少し上昇する高さでセットし、電極間に直流10Vを与える。電解エ

ッチング中はPtリングの周りから細かい気泡が発生する。図2－15（a）に電解エッチング

中に流れる電流の径時変化の様子を示した。電解エッチング開始時は35mA程度電流

が流れた。電界エッチング中のW線の形状変化の模式図を図2－15（b）に示した。電解エ

ッチングが進むにっれてW線は（1）から（m）のように次第に細くなっていく。電解エッ

チングがうまく進行すると約30分後（m）の段階まで進み、W線一Ptリング間に流れる

電流は急激に少なくなる。W線は細くなると（IV）の様に最後はちぎれる。ちぎれた直

後のW線の端は非常に鋭いW針となる。その後も電圧が与えられ続けるとW針の電解エ

ッチングが続く。すると今度は逆に針先端が電解エッチングされてしまい（V）のように

丸まってしまう。電解エッチング後の針先端は沸騰した純水につけてNaOHを除去し、

さらにアルコール洗浄を行う。

　より鋭い針を作製するには、必要以上の電解エッチングにより図2－15（b）（V）の様

に、針先端を太く丸めない工夫をしなければならない。そこで我々は、電解エッチング

によりW線が切れる瞬間、っまり電解エッチング中の電流量が急激に変化する瞬間に電

界解エッチングを停止するフリップフロップ回路装置を使用した。この装置は日本電子

応用研究所の末吉氏の設計した電解エッチング装置を参考にして作製した。

　目安として、W線を液面から1mm程度浸した時、12～14分程で電解エッチング

が終了する。
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2．7．4　水酸化ナトリウム水溶液により作製した多結晶W針の

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　SEMによる観察

　SEMには再びJEOL製SEM　JSM－IC848を用いた。図2－16（a）（b）に針としての失

敗例を示した。図2・16（a）は電解エッチングの途中で装置に振動が入り、NaOH水溶液

の液面が振れた結果、針先端が何段にもなってしまったW針である。この様に針作製中

は装置の振動や音による振動等に十分な注意が必要である。フリップフロップ回路が誤

作動を起こし、電解エッチングが途切れてしまっても同様の先端形状になった。この場

合、装置の可変抵抗値などを再調節する必要がある。

　図2・16（b）は、先端が曲がってしまったW針である。針作製後に先端をどこかにクラ

ッシュしてしまうと針先端は曲がってしまうので針の取り扱いにも注意しなければな

らない。また、作製時にPtリングのちょうど中心にW線を取り付けないと、W線が

切れた瞬間にPtリングに引っ張られて先端が曲がってしまうことがあった。この場合

も同様な先端形状になる。PtリングとW線の配置も気をつけなければならない。

　図2－17は装置などがすべて正常に働き、この方法で作製したW針の中で一番先端が

尖っていたものである。（a），（b）ともに同じ探針で（a）は30倍、（b）は80000倍で観察した。

　本研究の目的で述べたSTMの探針として使用する針先端の曲率半径は100nm以下

である［6】。このNaOH水溶液による電解エッチングで作製したW針のSEMから見積

もった曲率半径は最も鋭いもので180nmであった。このためさらに曲率半径の鋭い針

を作製しなければならない。

　このNaOH溶液による電解エッチングの問題点をいくつか列挙する。

　　・W線とPtリングのセットの位置によって、液面が不安定であったり、W線が

　　　切れた後Ptリング電極に引っ張られ探針先端が曲がったりすることがある。

　　・針作製装置の回路が正常に動作しないと曲率半径の小さな探針が作られない。

　　・針製作時の他からの振動に液面が敏感で細心の注意が必要である。

　　・曲率半径の小さな針が得られない。

　曲率半径100nm以下の鋭い針を得るためにはこれらの問題点を解決しなければなら

ない。このNaOH水溶液を用いた針作製法は先端の形状が作製装置の調整でほぼ左右
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されるため、一度回路などに不具合が生じたときに修理するのに時間がかかる。そこで、

本研究では他にもう一つの針作製方法を用いることにした。

2．7．5　アンモニア水＋NaCl溶液を用いたW針の作製

　前節で述べた通り、NaOH水溶液による電解エッチングを用いた方法は、装置の調

整などに手間がかかる。また本研究で用いた装置では、最も鋭い針でその先端の曲率半

径は180nmであった。さらに鋭い針を作製するために、本研究ではそれとは別に新た

な電解エッチングを用いた。アンモニア水にNaClを飽和させた溶液を用いたこの電解

エッチング法【6】は、NIMS研究所の宝野教授にご指導を頂いた。

　NaOH水溶液を用いた電解エッチングに比べ、この方法は電解エッチングによる反

応速度が遅い。そのため光学顕微鏡を用いて針先端形状を観察しながら電解エッチング

をすることができる。NaOH水溶液による電解エッチング方法はオートマッチックな

装置で装置の調整に頼っていることに対し、この方法による電解エッチングは作製者の

技術次第と言える。この方法を用いた場合、手間のかかった機械研磨などの下処理も必

要ない。

2．7．6　アンモニア水＋NaCl溶液による電解エッチング

　図2－18（a）に本研究で用いたアンモニア水＋NaCl水溶液によるW針作製装置の模

式図を示した。本研究では濃度25％のアンモニア水を用いた。次にこの水溶液にNaCl

を飽和するまで溶かす。さらにNaClに対して0．3％程度のKCIを溶かす。これはイオ

ン化傾向を調整するためである。W線の対極にはPtを用いる。電極間には今度は±0

～5V程度の交流を与える。　Ptをアース、W線に交流電圧を与えるとW線の電界エッチ

ングが行える。W線の電極は手で持ち、液面垂直に上下出し入れすると、先端が針状

に電解エッチングされる。最初は±5Vを与え、針先端の形状を大まかに針状に整える。

先端曲率半径を鋭く調整するには±2V位でゆっくり電解エッチングを行うと良い。

　この装置のとなりに光学顕微鏡を用意し、針の先端形状を確認しながら電解エッチン

グを行う。光学顕微鏡の倍率×100倍程度で針先端形状が確認できなくなるほど鋭くな
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ると、おおよそその針の先端曲率半径は100nm以下である。図2・18にこの方法での（b）

電解エッチング前（c）電解エッチング後の光学顕微鏡で観察したW針を示した。この様に

針先端形状が光学顕微鏡で確認できないほど鋭く作製できたら、最後にお湯とアルコー

ル洗浄を行い完了である。φ0．1mmの多結晶W線を用いた場合は15分ほどで、φ

O．15mmの多結晶W線の場合は40分ほどで鋭い針が作製できた。

2．7．7　アンモニア水＋NaC1水溶液により作製した多結晶W針の

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　SEMによる観察

　電解エッチングにより作製した針先端形状を再びSEMを用いて観察した。アンモニ

ア水＋NaCl水溶液を用いた電解エッチングは、光学顕微鏡で針先端形状を観察しな

がら行っているので、たくさん作製し技術が上達するとほとんど失敗がなくなる。図

2・19（a）は先端が斜めに曲がってしまったW針のSEM像である。先端形状を最終調整す

る際に、液中でW線の上下に振る速度が遅い場合に良く現れる。図2－19（b）は先端に削

り残しがあるW針である。光学顕微鏡では尖って観察できても、SEMによる高倍率観

察では、削り残しが観察される場合がある。光学顕微鏡で鋭く観察できてから、さらに

に2～3分ほどエッチングを続けることでこの問題は解決できた。

　アンモニア水＋NaCl水溶液による電解エッチング方法の失敗例は、ほぼ上記の二

通りである。これらに注意し電解エッチングの失敗は確実になくなった。図2－20にこ

の方法で作製した、非常に鋭い先端曲率半径をもった多結晶W針のSEM像を示した。

（a）低倍率、（b）高倍率である。針先端形状はきれいな円錐型の針に尖っていることがわ

かった。さらに、SEM像からその曲率半径を見積ったところ、100nm以下になってい

ることが確認できた。

このアンモニア水溶液を用いた電解エッチングの長所を列挙する。

　・装置に調整等の工夫がいらない。

　・電解エッチング前の機械研磨などの下処理が全く要らない。

　・光学顕微鏡を用いることで、針先の形状を確認しながら作製できる。

　・技術向上により、安定して鋭い曲率半径をもった針を作製できる。
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　以上より、非常に鋭い先端曲率半径をもったW針が作製できた。本研究では、今後W

針の作製に、アンモニア水＋NaCl水溶液を用いた作製方法を用いる。

2．8半球型W針、四角錐型W針と扁平型W針

　本研究では3種類のW線よりW針を作製した。図2－21は多結晶W線から電解エッチ

ングにより作製したW針を（a）側面から、（b）上から観察したSEM像である。多結晶W

針は円錐型に等方的に電解エッチングされ、その先端形状は半球型であった。

　図2－22は2．1節で作製した単結晶W線から電解エッチングにより作製したW針を（a）

側面から、（b）上から観察したSEM像である。作製した単結晶W針はその先端形状が

四角錐型に電解エッチングされる本研究によりわかった。これは単結晶を電解エッチン

グするとより表面エネルギーの低い面が現れやすいからである。さらに、その四角錐は

頂上方向から観察すると対角線の長さが異なるひし形になっていた。2．4節のX線によ

る解析結果より、四角錐の頂点が針軸で【1101、ひし形の長い対角線方向が［110］、短い

対角線方向が【OOI］であった。

　図2－23は短冊状に切り出した多結晶W板から電解エッチングにより作製したW針

を（a）細い側面方向から，（b）広い側面から，（c）上から観察したSEM像である。圧延によっ

て生じた繊維軸は広い側面方向から観て、針軸と垂直方向である。SEMから見積もっ

た細い側面の曲率半径はおおよそ100nmと非常に鋭かった。広い側面から観察すると

曲率半径は100umと非常に大きい。この様にこの針の先端形状は扁平型であった。

　本研究では3種類のW針の作製に成功した。その先端形状より半球型W針、四角錐型

W針と扁平型W針とする。
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2．9第2章のまとめ

　本章では、異なる先端形状を持つ針の作製を目的とした。結晶方位を確認した多結晶，

と単結晶のW線と、短冊状に切り出したW板から3種類の先端形状をもつW針を作

製した。それぞれの先端形状より、半球型W針，四角錐型W針、および扁平型W針と

名付けた。以下に針の作製に関するまとめを述べる。

・　多結晶W線を高温の通電加熱により単結晶W線を作製した。1750K以上でW線

　　の結晶粒成長にともなう粒界面での電気抵抗の増大がみられた。2000Kで40時間

　　の加熱によりW線は断面に対して3つの結晶粒で占められた。100時間以上の加

　　熱で1っの結晶粒が径全体を占める。

・　X線回折により、W線の結晶方位を調べた。多結晶W線はその線引き過程に基づ

　　く線軸方向の（110）配向が観察された。作製した単結晶W線の全ての結晶粒の結晶

　　方位は加熱前の結晶配向に基づき、＜110＞が線軸に対して10°以内であった。

・　X線回折により、単結晶W線の結晶粒の大きさを調べた。一つの結晶粒が粒径を

　　占め、線軸方向に2mm程度の大きさまで成長していた。

・　W板の繊維軸方向が短辺方向になるように短冊状に切り出した。X線により、W

　　板の繊維軸方向に＜110＞配向していることを確認した。

・　電解エッチングによりW針を作製した。アンモニア水＋NaCl水溶液を用いた方

　　法で先端曲率半径が100nm以下の針を作製した。

・　多結晶W線、単結晶W線および短冊状に切り出したW板から、それぞれ半球型，

　　四角錐型および扁平型の3種類の先端形状を持つW針を作製した。
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図2・7：（a）多結晶W線デバイリング，（b）単結晶W線ラウエスポット．α0°

～90°回転露光，（c）単結晶ラウエスポット．α＝83°で露光
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図2・9：図2・6（b）の4っの｛110｝ラウエスポットスポットをA～Dとした．

（b）A：α＝83°，（c）B：α＝75°，（d）C：α＝53°，（f）D：α＝60°．ラウ

エスポットA～Dを各々のラウエススポット
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表2－1：ラウエスポットA～Dそれぞれの測定値

⑤　［degl　　Φ　［deg1　Error［degl　　　X　　　　　　Y　　　　　　Z

Spot　A 116．2Q 一105．4° ±1．9° 一〇．238 一〇．865 一〇．441

Spot　B 55．6° 一99．5° ±1．9° ・0，136 ・0．813 0，566

Spot　C 119．0° ・37．0° ±1．9° 0，699 一〇．527 圏0．527

Spot　D 59．2° 一29．54° ±1．9° 0，747 ・0，424 0，512

表2－2：ラウエスポットA～Dの＜110＞の試料座標系における方向の解析

結果

Inner　direction　angle［deg］ Err・r［deg】

A＆B 60．9°③ ±3．8°

A＆C 59．8°④ ±3．8°

A＆D 92．2°① ±3．8°

B＆C 86．6°② ±3．8°

B＆D 57．8°⑤ ±3．8°

C＆D 602°⑥ ±3．8°

表2・3：ラウエスポットA～Dの＜110＞から各々の内積から計算した間の

なす角度
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図2・10：4つのラウエスポットA～Dの＜110＞ベクトル図．（a）内積

90°，（b）内積60°．Z軸をW線軸とした．　W線軸に最も近い＜110＞を

【110】としてそれ以外の面指数を決めた．

図2・11：（a）結晶粒径の観察に用いた円筒型X線ラウエ法実験装置，（b）試

料を中心としてIPをに円筒型に配置した様子
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多結晶W板のモデル

32



　享

F

　　　　　　　　畷；

／　　　・肥．
　．、事　　・・

　　1：　み囎グ

．■

ぴ

（b）

　　Pt　ring

NaOH　aq．2N

　　　　　10V

図2・14：（a）NaO且水溶液によるW針作製装置，（b）模式図

40

30

@
　
2
0
　
　
1
0

【
《
三
超
2
」
δ

（a）

●●　● ●　　　● 、
．

（b）

（1）

（皿｝ ｛皿》

　o　　　　　　　　　　　　　　　　　　　［」一→
　　0　　500　1000　1500　2000　250◎　　　　　Y
　　　　　　　Time　　【sec1

図2・15：（a）電解エッチング中に流れる電流の径時変化，（b）電解エッチ

ング中のW線の形状変化の模式図

33



図2・16：作製に失敗したW針先端のSEM像．（a）先端が何段にもなって

しまった針，（b）先端が曲がってしまった針

図2・17：正常に作製されたW針先端のSEM像（a）低倍率，（b）高倍率
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　鷺繋

　　　　　　　　　　←

図2－18：（a）アンモニア水＋NaCl水溶液によるW針作製装置の模式図．

（b）電解エッチング前、（c）電解エッチング後、のW針の光学顕微鏡像

図2・19：作製に失敗したW針先端のSEM像。（a）先端が曲がってしまっ

た針，（b）先端に削り残しがある針

図2－20：鋭い先端をもったW針SEM像（a）低倍率，（b）高倍率
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図2－21：半球型W針のSEM像。多結晶W線から電解エッチングにより

作製したW針を（a）側面，（b）上から観察したもの

　　　謁ザ‘
（b）

図2－22：四角錐型W針のSEM像。単結晶W線から電解エッチングによ

り作製したW針を（a）側面，（b）上から観察したもの。

図2’23：扁平型W針のSEM像．（a）細い側面方向から観察，（b）広い側面

から観察，（c）針軸上端方向から観察，したSEM像．
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第3章　マイクロビームX線によるW針先端の評価

　Fe／W針先端のスピン偏極度は、下地となるW針先端の原子配列、電子状態と相関関

係がある。そこで、まずW針先端のバルクでの結晶構造を調べるためにX線を用いた。

W針先端はとても鋭く微小である。その先端の結晶構造を調べるためマイクロビーム

X線を用いた。

　マイクロビーム用のガラスキャピラリーの作製および評価は『Fabrication　of

tapered　glass　capillary　for　micro　X－ray　beam』というテーマで、学習院版COEプロ

ジェクトとアメリカ合衆国のLehigh　University　International　Materials　Institutes

for　New　Functionality　in　Glassの支援の下、　Lehigh　Universityで行った。

　本章の目的は、マイクロビームX線の作製に用いるガラスキャピラリーとして、最も

適した形状のパラボラキャピラリーを作製すること、さらにマイクロビームX線の使

用し第2章で作製した3種類のW針先端の結晶構造を調べることである。

3．1　マイクロビームX線

　マイクロビームX線とは、その名の通りビーム径がマイクロオーダー以下のX線で

ある。X線回折実験に用いられているマイクロビームX線は、ビーム径が100um以下、

ビーム強度がガラスキャピラリーを用いない場合より10～100倍程度強く、発散角が

おおよそ0．3°以下である。

　マイクロビームX線の作製には様々な装置が用いられている。回折格子を用いて作

製する方法、Kbミラーと呼ばれる反射型レンズを用いる方法がある。これらの方法は

装置がマイクロビーム専用となり大掛かりである。それらに比べてガラスキャピラリー

を用いる方法は、ガラスキャピラリー内を通すだけで手軽にマイクロビームX線を作

製できる。

　ガラスキャピラリーは小さな内径をもったガラス管である。X線回折実験では、様々

な形状のガラスキャピラリーが用いられている。
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3．1．1ガラスキャピラリーの光学

　ストレート形状のストレートキャピラリー田【2】やテーパーの付いたテーパーキャピラ

リ・一一．　［3）［41【5）【6】【7】は、X線強度の減衰を抑えてX線を通過させるためのピー一ムパスや、管球

型X線やシンクロトロンX線の集光に用いられてきた。どちらの用途でもガラスキャピ

ラリー内でのX線の全反射を利用している。ストレートキャピラリーを用いた場合、X

線強度はストレートキャピラリー一・内で軸方向のどの領域でも同じである。X線全反射角

以内でテーパーをつけたテーパーキャピラリーの場合、入口から入ったX線はガラスキ

ャピラリー内で全反射を繰り返し出口に集中する。X線の面積あたりの強度は入口と出

口の面積比（rentrance）2／（rerit）2だけ強くなる。

　パラボラキャピラリー【8】はテーパーキャピラリーの一種である。パラボラ形状は焦点

を持つ。完全に平行なX線をパラボラキャピラリーに入射すると、全てのX線は焦点に

集光する。

　本研究では、パラボラキャピラリーの作製を行った。さらに、パラボラキャピラリー

を用いてW針先端のX線回折実験を行った。

3．1．2　ガラスの全反射条件

　本研究ではボロシリカガラス（日本での商標パイレックスガラス）製のガラスキャピ

ラリーを用いた。物質表面での光の全反射角θcは光子のエネルギーをEとして（3．1）式

［9】、

　　　　　　　　　　　　　　　　　　nK　eh
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（3．1）　　　　　　　　　　　　　　　θ＝－
　　　　　　　　　　　　　　　　cE痂

とかける。ここでnは物質の電子密度、e，　mとhはそれぞれ素電荷、電子質量およびプ

ランク定数である。図3・1（a）にボロシリカガラスの臨界角のエネルギー特性を示した。

X線エネルギーを5keVから25keVに変えたとき、ボロシリカガラスにおける臨界角

は0．39°から0．078°に変わる。図1（b）に各X線エネルギーにおけるX線入射角とボロ

シリカガラスの反射率の関係を示した。パラボラキャピラリーを作製するにあたり、こ

の全反射条件を満たしていなければならない。
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3．2　作製したパラボラキャピラリーの全反射条件

　パラボラキャピラリーの作製に関しては付録Aに示した。本研究では内径の異なる2

本のパラボラキャピラリーを作製した。これより、作製したパラボラキャピラリーがガ

ラスの全反射条件を満たすか説明する。表3・1に内径25μmと100μmのストレート

キャピラリーから作製したパラボラキャピラリーのパラメータを示した。まず作製した

パラボラキャピラリーが全反射条件を満たすかどうか説明する。

　X線Cukα（8．04keV）を用いた場合のボロシリカガラス全反射角は図3－1（a）より

　　　　　　　　　　　　θ　＝0．2°＝3．5×10’3　rad　　　　（3．2）

　　　　　　　　　　　　C

パラボラキャピラリーのパラボラ方程式は

　　　　　　　　　　　　　　　z詔kr2＋a　　 （3．3）

である。z，　k，　rとaはそれぞれキャピラリー軸の位置、キャピラリーの内径、パラボ

ラ係数と定数である。この場合、パラボラキャピラリーの位置における傾きは

　　　　　　　　　　　　　　　聖．2んr（3．4）

　　　　　　　　　　　　　　　dr

とかける。この傾きが大きいのはパラボラキャピラリーの出口である。そこで、作製し

たパラボラキャピラリーが（3．2）式の全反射角を満たすには

　　　　　　　　　　　　2ke．…3．5．1渉，。d（3・5）

より

　　　　　　　　　　　　　　k。迦　 （3．6）

　　　　　　　　　　　　　　　　2r．it

を満たせばよい。表3・1に示したとおり、作製したパラボラキャピラリーは（3．6）式を満

たしていた。

　パラボラキャピラリーの焦点が、キャピラリー出口より外側にあり、X線がキャピラ

リー内を理想的に全反射すると、パラボラキャピラリーのゲイン（収束度）はキャピラリ

ー入口と出口の面積比で決まり、

　　　　　　　　　　　伽。嘱…．観一　（3．7）
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　履、t　　　　　　　　　　　　　　　2m’3it
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とかける。本研究で作製した2本のパラボラキャピラリーのゲインの理論値は、10倍

程度と非常に高かった。すなわち強度10倍のX線源を準備することと同じ意味を持っ。

　作製した2本のパラボラキャピラリーは、その出口からそれぞれ10．Ommと11．8mm

の位置に焦点を持つ。そこで観察したい試料を焦点位置に置くことで、さらに高光度の

X線を集光の効果により得ることができると考えられる。

3．3X線によるパラボラキャピラリーの評価

本節では、作製したパラボラキャピラリーのゲインおよび焦点の測定に関して述べる。

3．3．1　実験および手順

　図3－2に実験装置の模式図を示した。実験室系軸も図中に示した。本研究では管球型

X線発生装置を用いた。ターゲットはCuを用いた。加速電圧は12kV、電流は用いる

キャピラリーに応じて選択した。φ1mmのピンホールスリットを通った後、　X線はキ

ャピラリーに入射する。ガラスキャピラリーは2軸回転ステージとy軸ステージ上に取

り付けた。これらを用いてガラスキャピラリーのアライメントを行った。W板の端を

鋭く磨きナイフエッジの形状にしz－yステージ上に取り付けた。このWのナイフエッ

ジはガラスキャピラリーを抜けたX線強度のプロファイルを取るために用いた。X線

検出器には、Cukα線に対応する8．04±0．40keVのみのX線をカウントするシンチレ

ーションカウンターを用いた。

3．3．2　ナイフエッジスキャンによるX線強度の測定

　図3・3（a）に内径φ　i。25um、長さ160mmのストレートキャピラリー（b）内径φm25um

のストレートキャピラリーから作製したパラボラキャピラリーのナイフエッジスキャ

ンの結果を示した。X線加速電圧12kV、電流16mAで行った。キャピラリーを抜ける

X線強度が最も強くなるようにアライメント調整を行った。ナイフエッジスキャンは
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2um／stepでストレートキャピラリーの出口から1mmの位置で行った。（a）の結果、ス

トレートキャピラリーからのビーム径は32umで、出口での内径に比べて1．3倍大きか

った。ストレートキャピラリーを抜けるX線強度は2500counts／secであった。

　管球型X線源からは発散角をもってX線が発生する。ゆえにストレートキャピラリ

ーから抜けたX線の発散角は、全反射角と一致すると推測できる。

　（b）の結果、パラボラキャピラリーからのビーム径は16umで、抜けたX線強度は

1100counts／secであった。このパラボラキャヒ゜ラリーの出口での内径は表1より7．4um

であった。よって、パラボラキャピラリーから抜けるX線はストレートキャピラリー

から抜けるX線に比べて発散角が大きいことが推測できる。

　更に詳しく調べるために、4種類のガラスキャピラリーのナイフエッジスキャンを行

った。長さ160mm内径φ、n25umとφ　i。100umのストレートキャピラリー、表3－1に

示した内径φln25umとφ、。100umのストレートキャピラリーから作製したパラボラキ

ャピラリーを用いた。X線の発散角を測定するために、キャピラリー出口から2mmお

きにナイフエッジスキャンを行った。

　図3－4（a）にストレートキャピラリーの出口からの距離とビーム径の関係を示した。そ

れぞれ内径φi。25um（●）とφlnlOOum（○）のストレートキャピラリーの結果に対応する。

グラフの傾きが発散角［rad］、切片が出口の内径を示す。内径φi。25umのストレートキ

ャヒ゜ラリーの発散角は6．0×10’3radで、出口の内径が25．2umであった。また、内径φ

i。IOOumのストレートキャピラリーの発散角は3．7×10’3radで、出口の内径が95．5um

であった。どちらのストレートキャピラリーとも、その発散角は全反射角と一致した。

　図3－4（b）にパラボラキャピラリーの出口からの距離とビーム径の関係を示した。それ

ぞれ内径φi。25um（●）とφ、n100um（○）のストレートキャピラリーから作製したパラボ

ラキャヒ゜ラリーの結果である。内径φi。25umのストレートキャピラリーから作製した

パラボラキャピラリーの発散角は9．5×10’3radで、出口の内径が5．Oumであった。ま

た、内径φi。100umのストレートキャピラリーから作製したパラボラキャピラリーの発

散角は11．4×10’3radで、出口の内径が26．5umであった。ナイフエッジスキャンによ

り測定したキャピラリー出口での内径は、表3－1に示した内径の測定の結果と一致した。

　パラボラキャピラリーの場合、抜けるX線の発散角は全反射角とパラボラキャピラ

リー出口の傾きの足し算であった。この様にして、パラボラキャピラリーのほうがスト

レートキャピラリーに比べ、発散角が大きいことがわかった。
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　パラボラキャピラリーを抜けるX線のゲイン（集束度）について測定した。ゲインはナ

イフエッジがX線を蔽っていない状態、つまりキャピラリーを抜ける全X線強度を測

定することで調べることができる。比較のために200umピンホールスリットで同様の

実験を行った。このときX線強度は16500counts／secであった。ピンホールスリット

を用いた場合のゲインを1とする。表3－2にそれぞれのガラスキャピラリーでのX線強

度とゲインのまとめを示した。4種類のガラスキャピラリーの結果とピンホールスリッ

トによる結果とを比較した。用いたX線源の出力強度および、全てのガラスキャピラ

リーは出口の内径の大きさが異なる。そこで用いたX線源の出力とガラスキャピラリ

ーの出口の面積を用い、規格化してゲインを求めた。

　内径φ、n25umとφmlOOumのストレートキャピラリーのゲインはそれぞれ1．26と

1．50であった。ストレートキャピラリー場合でも、X線源から発生したX線自体が発

散しているとゲインが少し上がる。

　内径φi。25umとdi　inlOOumのストレートキャピラリーから作製したパラボラキャピ

ラリーのゲインはそれぞれ6．4と4．4であった。この値は、計算的に求めた表3－1の値

より小さい。この原因としては、ボロシリカガラスの反射率が図3－1に示したように、

完全な全反射を示す1．0ではないこと、X線源からのX線自体の発散角が存在するため

全てのX線が全反射条件を満たしているわけではないことがあげられる。計算値より劣

るが、パラボラキャピラリーを用い、高強度のマイクロビームX線を得ることができた。

　ナイフエッジスキャンによるX線強度プロファイルを、Gaussian関数でフィッティ

ングすることで、パラボラキャピラリーの焦点を確かめようとした。しかしながら、本

研究ではその焦点は見つけることができなかった。パラボラキャピラリーは、軸方向か

ら平行に入射したX線のみ集光する。そのため、この原因もX線の発散角が原因である。

3．4マイクロビームX線によるW針先端の観察

　作製したパラボラキャピラリーを用い、高強度のマイクロビームX線を作製できた。

このマイクロビームX線を用い、半球型W針と四角錐型W針先端の結晶構造解析を

行った。W針先端は鋭く微小である。その先端の結晶構造解析にはマイクロビームX

線を用いた円筒型X線ラウエ法が有効である。
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3．4．1　実験および手順

　2．5節において円筒型X線ラウエ法とその実験装置について簡単に述べた。装置にキ

ャピラリーを取り付けられるように改造した。図3・5に本研究で用いた、円筒型X線ラ

ウエ法の（a）装置図（b）～（d）模式図を示した。ターゲットがWの管球型X線源を用いた。

加速電圧は40kV，20mAを用いた。φ2mmコリメータを用い、　X線の発散角が4°以

内になるようにした。さらにφ1mmピンホールスリットを通った後、　X線はパラボラ

キャピラリーに入射し、出ロへ集光される。試料であるW針はX，y，Zステージ上に取

り付けた4軸ゴニオメータにセットし、パラボラキャピラリーの出口から1mm以内に、

先端のみにX線が照射されるようにした。パラボラキャヒ゜ラリーは出口内径がφ　5．Oum

とφ26．5umのものを必要に応じて使い分けた。　X線ラウエ法には透過型ラウエ法と背

面反射型ラウエ法がある。パラボラキャピラリーを使用したこの円筒型X線装置も、IP

を試料を中心に65mmの位置に円筒型に配置したので、この2つの手法が一度に測定

できる。

3．4．2　円筒型X線ラウエ法による結晶構造解析

L4．5でもX線ラウエ法を用いたが、そこではラウエ像の変化を観察するだけであっ

た。x線ラウエ法で得られるラウエスポットはラウエの回折条件Q＝Kを満たしたスポ

ットである。この場合散乱ベクトルQは波長によって決まり、逆格子ベクトルKは結

晶面の向きで決まる。つまり白色X線を用いた場合、全ての結晶面が必ずどこかにス

ポットを成す。X線ラウエ法ではスポットをなしているX線の波長がわからないので

散乱ベクトルがわからない。さらにX線の入射する結晶面がわからない場合、スポッ

トを3点以上検出し、解析的に結晶方位を計算しなければならない。

　X線ラウエ法による、これよりラウエスポットの解析方法を述べる。平面にセットさ

れたフィルム上に写されたラウエスポットの解析方法についてはよく知られている【10】。

それを円筒座標系に変換する方法についてはこれまであまり記述がないため、ここで述

べる。X線ラウエ法では背面反射型と透過型とで解析方法が異なる。図3－6に（a）背面反

射型、（b）透過型実験配置とそれぞれの軸の関係を示した。
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　まず背面反射型について説明する。まず、X線源を点A、試料を点Cとした。　X線軸

と反射面側のIPとの交点を原点0として、水平方向にx軸、垂直方向にy軸とした。

試料の反射面の法線とx－y平面の交点を点Nとし、Nよりy軸に法線をおろしy軸と

の交点を点Fとした。得られたラウエスポットをS’とし、それをx－y平面に投影した

ものを点Sとした。そこで、∠NCFをδ、∠ACFをγとすると、円筒上のラウエスポ

ットをx・y平面に投影した点S（x，y）は（3．8），（3．9）式のようにかける。

x＝OC・2・tan－1

y＝OC・2・tan－1
tanδ

呼ガ（tanδ　γ）｝
・嘱馴（3・9）

　同様に透過型について説明する。X線源を点A、試料を点Cとした。　X線軸と透過側

のIPとの交点を原点0として、水平方向にx軸、垂直方向にy軸とした。　X線軸と反

射面側のIPとの交点を原点0として、水平方向にx’軸、垂直方向にy’軸とした。試料

の反射面の法線とx’－y’平面の交点を点Nとし、Nよりy’軸に法線をおろしy’軸との交

点を点Fとした。得られたラウエスポットをS’とし、それをx－y平面に投影したもの

を点Sとした。そこで、∠NCFをδ、∠ACNをφとすると、円筒上のラウエスポット

をx・y平面に投影した点S（x，y）は（3．10），（3．11）式のようにかける。

　　　　　　　　　　　　　　　OC・φsin　2δ
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（3．10）　　　　　　　　　　　　　　X＝
　　　　　　　　　　　　　　　1－2φcos2δ

　　　　　　　　　　　　　　20C・φcosφcos2δ
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（3．11）　　　　　　　　　　　　y＝
　　　　　　　　　　　　　　　1－2φcos2δ

　背面反射型ではδ，γ、透過型ではδ，φは、試料の反射面の法線ベクトルを示してい

る。よって、背面反射型における（3．8）（3．9）式、透過型における（3．10）（3．11）式より、ラ

ウエスポットS（x，y）を調べることで、その結晶面の実空間での方向を調べることが出来

る。そこで、ラウエスポットS（x，y）から背面反射型ではδ，γ、透過型ではδ，φを見積

もるチャートを作製した。図3－7に（a）背面反射型，（b）透過型のチャートを示した。
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　このチャートを用い、それぞれの結晶面の方向を求めることができる。しかしながら、

まだその結晶面の面指数は決まらない。そこで先述のとおり、3つ以上のラウエスポッ

トから同様に結晶面の方向を求める。さらにそれぞれの内積の関係から結晶面方向の成

す角を計算する。この内積の関係から、面指数としてありえる組み合わせを探しだす。

結晶方位は3次元であるので、3つのラウエスポットがあれば探し出すことができる。

　この様な手順を踏まえて、マイクロビームX線を用いた円筒型ラウエ法によりW針

先端の結晶方位を求める。

3．5　マイクロビームX線円筒型ラウエ法による

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　W針先端の観察

　マイクロビームX線円筒型ラウエ法により2章で作製した3種類のW針先端の観察

を行った。

3．5．1半球型W針先端の観察

　図3・8に半球型W針先端のラウエ像を示した。図3・8（a）は出口径が26．5umのパラ

ボラキャピラリーを用い、露光時間2時間でのラウエ像である。回折強度が非常に弱い

ため反射側には回折線を得られず、透過側のみ回折線が得られた。このパラボラキャピ

ラリーを用いた場合、W針先端の位置でのX線ビーム径は26．5um～50umである。ラ

ウエスポットではなくデバイリングとして観察されたことから、多結晶W線から作製

した半球型W針先端はその領域で多結晶であることがわかった。また、連続X線を用

いていることから、このデバイリングは回折強度の強い面からの回折線であることがわ

かった。さらにデバイリング内に濃淡が観察され、第2章での多結晶W線のX線デバ

イリング観察の結果と一致した。っまり、W針先端は多結晶W線と同方向に配向して

おり、その濃淡の位置からW針軸方向に＜110＞で配向していることがわかった。図3－8

中に透過型の座標軸を示した。y軸にセットしたw線軸と＜110＞は3°傾いていた。

　さらに半球型W針先端を調べるために、出口径が5．Oumのパラボラキャピラリーを
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用いて同様の実験を行った。図3－8（b）に露光時間は2時間でのラウエ像を示した。今回

も透過側のみ回折線が得られ、ここではデバイリングではなくラウエスポットが観察さ

れた。3つ以上のラウエスポットが観察できたので、結晶方位を求めることができる。

　図3・9（a）に、ラウエスポットと透過型チャートを比較したものを示した。回折強度の

強いラウエスポットを4つ選びそれぞれA～Dとした。それぞれの結晶面の方向を求め

ることができ、さらにそれぞれの面の成す角から面方位を決定した。図3－9（b）ラウエス

ポットA～Dの結晶面を、A（001），B（OI－2），C（1－11），D（011）とそれぞれ示した。これら

のスポットからW針軸に最も近い＜llo＞を計算した結果、　W針軸と［1101は5°ずれて

いた。

　図3・10（a）A，（b）B，（c）C，（d）Dに、回折強度の強いA～Dのそれぞれラウエスポットを拡

大したものを示した。一つに見えたラウエスポットは、実は（a）3つ，（b）2つ，（c）4つ，（d）3

っと、2～4つのラウエスポットからなっていた。このパラボラキャピラリーを用いた

場合、W針先端の位置でX線ビーム径は5．Oum～20umであることから、半球型針先

端は、その領域で結晶方位±2°の4つの結晶粒を含んでいることがわかった。

　以上より、半球型W針最先端は20umあたりに4つの結晶粒を含み、その結晶方位

はW線の配向に基づき、針軸方向にく110＞が向くことがわかった。

3．5．2四角錐型W針先端の観察

　図3－11に露光時間2時間で出口径26．5umのパラボラキャピラリーをもちいて観察

した、四角錐W針先端のラウエ像を示した。背面反射側透過側ともに回折線がラウエ

スポットとして観察できた。今度は、一つのラウエスポットが一つの結晶粒からなって

おり、マイクロビームX線26．5um～50umの領域で単結晶であった。これは、第2章

での単結晶W線のX線デバイリング観察の結果と一致している。ラウエスポットを4

っ選びそれぞれA～Dとし、半球型W針と同様の解析を行った。図3－11中に、A～D

の結晶面をA（21－1），B（111），C（010），D（110）と、それぞれ示した。さらにこれらのスポッ

トからW針軸に最も近い＜110＞を計算したところ、W針軸と［110］は1°ずれていた。

　以上より、四角錐型W針最先端は単結晶であり、その結晶方位は針軸方向に＜110＞

が向くことがわかった。これは、第2章での単結晶W線のX線デバイリング観察の結
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果と完全に一致していた。

3．5．3扁平型W針先端の観察

　図3・12（a）に露光時間2時間で、出口径5．Oumのパラボラキャピラリーで観察した、

扁平型W針先端の透過側のデバイリングを示した。入射X線方向および扁平型W針

における照射位置を図中に示した。ラウエスポットではなくデバイリングが観察できた。

この扁平型W針位置ではX線のビーム径は5．Oum～20ulnであるので、この領域で多

結晶であることがわかる。デバイリングは図2－13で示した短冊状のW板から得られた

ものと全く同じで、内側より｛110｝，｛200｝であった。扁平型W針の配向をデバイリング

の濃淡の位置から解析すると、図3・12のモデルに示したように、広い側面方向か観て

針軸と垂直に＜110＞配向であった。
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3．6　第3章のまとめ

　本章では、マイクロビームX線の作製に用いるガラスキャピラリーとして、最も適し

た形状のパラボラキャピラリーを作製すること、さらにマイクロビームX線の使用し

W針先端の結晶構造を調べることを目的とした。内径の異なる2種類のパラボラキャ

ピラリーを作製し、そのパラボラキャピラリーを用いてマイクロビームX線を作製し

た。実際にX線を用いてその評価を行った。さらに、マイクロビームX線により、第

2章で作製した3種類の先端形状を持つW針の結晶構造解析を行った。以下にそのま

とめを述べる。

・　2種類の内径をもつパラボラキャピラリーを作製した（付録A参照）。ナイフエッジ

　　スキャンにより、内径25um，100umのストレートキャピラリーから作製したパラ

　　ボラキャピラリーの出口での内径は5．Oum，26．5umであった。

・　高強度のマイクロビームX線を作製した。内径25um，100umのストレートキャピ

　　ラリーから作製したパラボラキャピラリーのゲインはキャピラリーを用いなかっ

　　た場合に対してそれぞれ6．4および4．4であった。

・　マイクロビームX線円筒型ラウエ法の実験装置を作製し、反射型、透過型のラウエ

　　チャートを作製した。

・　マイクロビームX線円筒型ラウエ法によりW針先端の観察を行った。半球型X線

　　先端はビーム径5～20um内に4つの結晶粒が観察され、それらは結晶方位が±2Q

　　以内でW線軸方向に＜110＞であった。

・　四角錐型針先端は針の先端方向が＜110＞で単結晶W線の結晶方位と一致した。

・　扁平型W針は広い側面方向から観て、針軸と垂直方向に＜110＞であった。
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図3・1：（a）ボロシリカガラスにおける臨界角のエネルギー特性，（b）X線

エネルギー5，8および25keVにおけるX線入射角とボロシリカガラスの

反射率の関係．

r【uml r［um1
Area

k 28612 FocaI
ratio

Distance Entmllce Exit
l
l

Parabola × po8itio11

radiu8 radiu8 factor rExit From　exitGain

25um
Parabola 30～180 12．5 3．7 11．4 94123 38649 10．Omm
capillary

100um
Parabola 65～230 50 15．3 10．7 71740 9346 11．8mm
capillary

表3・1：th　i。25umとφ　i。100umのストレートキャピラリーから作製した

パラボラキャピラリーのパラメータ。
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　　！

Cu　tube

12kv

Cori　meter

　↓
Pinholeφ1mm
　　　　Capillary

z

counter　8kev±5％

W　knife　edge

　　　　　　　　　　　y』stage　　　　　　　　　　z」y　stage

図3・2：ガラスキャピラリーのX線集光特性の評価。ナイフエッジスキャ

ン実験装置の模式図．
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図3・4：キャピラリー一一bの出口からの距離とビーム径の関係。（a）長さ

160mm、内径φi。25um（●）とφ　i。100um（○）のストレートキャピラリ

ー，（b）内径φin25um（●）とφi。100um（○）のストレートキャピラリーから

作製したパラボラキャピラリー．
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図3・5：新たに作製した円筒型X線ラウエ装置，（a）模式図（b）装置図
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（a》

X

A

図3－6：（a）背面反射型，（b）透過型，円筒型X線ラウエ法の座標軸

X
（b）

y

X

図3－7：（a）背面反射型チャート．ラウエスポットs（x，y）よりδ，’yを見積

もることができる．，（b）透過型チャート．ラウエスポットs（x，y）よりδ，

φを見積もることができる．
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図3－8：マイクロビームX線円筒型ラウエ法による半球型W針先端の透

過側ラウエ像。（a）出口径26．5umのパラボラキャピラリー，（b）出口径

5．Oumのパラボラキャピラリー，を使用したラウエ像．

図3・9：図3・8透過側ラウエ像より、回折強度の強い4つのラウエスポッ

トをそれぞれA～Dとした．（a）ラウエスポットと透過型チャートの比

較．，（b）解析より求めたラウエスポットA～Dの結晶面．

A（001），B（01－2），C（1－11），D（011）．
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図3・10：A～Dそれぞれのラウエスポットを拡大したもの．
（a）A，（b）B，（c）C，（d）D

図3－11：マイクロビームX線円筒型ラウエ法を用いた多角形型W針先端

のラウエ像．ラウエスポットA～Dの結晶面は解析よりA（21・1）、B（111）、

C（010）、D（110）と求まった．
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（b）　　Top　view　　　A
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　　　　　：　　　　：　　　o
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Side　view

図3－12：（a）扁平型W針先端のデバイリング，（b）扁平型W針のモデル
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第4章電界放射顕微鏡と電界イオン顕微鏡による

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　W針先端の観察

　前章までに、3種類の先端形状を持つW針を作製し、その先端結晶構造解析を行っ

た。W針最先端の原子配列と電子状態の相関関係をより詳しく調べるために、電界放射

顕微鏡（FEM：Field　emission　microscopy）と電界イオン顕微鏡（FIM：Field　ion

microscopy）を用いて実験を行った。半球型W針先端のFEM／FIM観察はこれまで様々

な研究が行われている。本章の目的は、この半球型W針でそれらの結果と一一致するこ

とを確認し、新たな四角錐型W針および扁平型W針の実験結果を示すことである。さ

らに、半球型W針の先端形状の制御や針先端にFeを蒸着し、針先端磁性研究への基礎

とした。

4．1　電界放射顕微鏡と電界イオン顕微鏡

　非常に鋭い針に電圧をかけると、針先端に非常に高い電界が生じる。そのような高電

界で起こる表面現象を利用したものにFEMとFIMがある。どちらの手法も

E．W．MUlIerによって発明された。　FEMは針先端に負の高電位を与えたときのトンネル

電流を観察するもので、針先端表面の局所仕事関数からその電子状態を調べることがで

きる。FIMは針先端に正の高電位を与えたときの電界イオン化現象および電界蒸発現

象を観察するもので、表面の原子配列を直接観察できる。この二つの手法は、試料，装

置が共通であるので、同時に針先端の表面の状態をそれぞれ調べることができる。

4．1．1　電界放射顕微鏡

　電界放射顕微鏡（FEM：Field　emission　microscopy）は最も古いトンネル顕微鏡であり、

1936年、E．W．MUIIerによって発明されたlll。図4・1（a）にFEM装置の基本構造の模式

図、（b）に原理図を示した。

　鋭い針に負の高電位を印加すると、その先端に高電界Fが発生する。それにより、金
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属表面に電子を閉じ込めていたポテンシャル障壁が引き下げられ、図4－1（b）のようにな

る。ポテンシャル障壁の幅が約lnmと狭くなるとハイゼンベルグの不確定性原理によ

り、電子がポテンシャル障壁を通り抜け真空準位に放出されるトンネル効果が生じる。

このような電子放出現象を電界放射とよぶ。

　電子の電荷をe、針先端表面からの距離をxとすると、x＝1nmの位置でポテンシャ

ルを仕事関数Fφ＝4，5eVのフェルミ準位まで引き下げるのに必要な電界は、　F＝φ

／ex＝4。5V／nmとなり非常に高い。このような高電界を発生させるのは容易ではないが、

非常に鋭い針先端を用いることで実現する。

　針先端を半径rの球のモデルで考えたとき、FとVの関係は、

　　　　　　　　　　　　　　　　　　v
　　　　　　　　　　　　　　　　F＝一　　　　（2．1）

となる。kは針先端の形状で決まる定数で、球対称による電界の場合1となり、針先を

円筒の先端に半球を乗せたような形状で考えると、おおよそ5となる。r＝100nm、　V

＝2250Vとすると、針先には4．5V！nmという高電界が発生する。この電界により引き

下がるポテンシャル障壁の形は、仕事関数φ＝4．5eVの金属表面上で、幅が1nmの直角

三角形となる。トンネルにより通り抜ける電子が針先の表面内に作る鏡像効果により引

き下がるポテンシャルの効果もあるので、障壁の形は図4－1（b）のように滑らかな低く狭

い曲線になる。この障壁を通り抜けて放出する電子の電流密度赤はFowller－Noldheim

の式【21【3］｛4］より、

　　　　　　　　　J・－15・1県P－≠！（y）（22）

と与えられる。このときffy）は実験補正項である。

　ここで、実際の実験により観測される電界放出電流1（nA）と針への印加電圧V（V）との

関係は、（2．2）式から針先端の放電面積を考慮し単純化して、

　　　　　　　　　　　　　一囲（2・3）

と表せる。このときαは、針先端の放電面積に比例している。（2．3）式に（2．1）式を代入し、

両辺を対数で取ると、
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　1　　　　　　1
1n－＝lnノ望＋」B－　　　　（2．4）

　v　　　　　　7

　　　　　　　　　鴻一斎（2・5・），B　一　－6．8　’　ip％2kr（2・5b）

となり、横軸に1八1、縦軸にlog（1／V2）にとりプロットしたものがFowller－Noldheim　plot

（F－N　plot）と呼ばれる。1ζrがわかっていれば、　F－N　plotの切片Aからαの値が、傾き

Bから仕事関数φが求まる。

　また、針の前方にスクリーンを置けば、針からの放射電子は半球型の針先端から放射

状に放出されるので、各領域の仕事関数に対応した明暗像が拡大投影される。像の倍率

Mは針先の曲率半径rと針先からスクリーンまでの距離Rとの比にほぼ等しく、

　　　　　　　　　　　　　　　　　　R
　　　　　　　　　　　　　　　M筥一　　　　（2．6）
　　　　　　　　　　　　　　　　　　βr

により求められる。βは、針の形状などによる定数であり、針先端形状を半球型にとる

とおおよそL5である。ここで、　R＝10cm、　rニ100nmとすると、Mは67万倍となる。

直径0．3nmの原子は直径0．2mmの輝点としてスクリーン上に映し出すことができる。

この輝点が分解されていれば、原子像を観察することができる。しかしながら、ハイゼ

ンベルグの不確定性原理により、フェルミ準位からトンネルする電子の位置の不確定幅

が約1nmと広いため、　FEMでは実際に原子像は観察できない。

4．1．2　電界イオン顕微鏡

　FEMが発明されてから15年後の1951年、電界イオン顕微鏡（FIM：Field　ion

microscopy）が同じくE．W．MUIIerによって発明された［5】。図4－2（a）にFIM装置の基本

構造の模式図、（b）に原理図を示した。

　FIM観察は1σ7Pa程度まで高真空にひいた後に不活性ガスであるヘリウムを

10’i～10’3Pa程度導入して行う。針先端に正の高電位を与えたとき、その表面にガス原

子が接近すると、ガス原子内の電子の準位が電界によりeFx引き上げられる。ガス原子

のイオン化ポテンシャルを1とすると、eFx≧ノーφの関係が満たされている場合、ガス

原子内の電子の準位が針先端表面のフェルミ準位より高くなる。ポテンシャル障壁が
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FEMの場合と同じように十分狭くて低いと、ガス原子の電子がポテンシャル障壁をト

ンネルにより表面原子へ移り陽イオン化する。この現象を電界イオン化といい、今度は

電子のかわりにイオン化したガス原子が放出される。原子の質量は電子に比べて遥かに

重いので、位置の不確定幅が0．1nm以下と小さく原子自体の観察が可能となる。　FIM

により始めて固体表面原子そのものを観察することが可能となった。

　電界イオン化の確率は針先端表面で一様ではなく、先端原子層のテラスの端にある原

子ステップのように配位数の少ない比較的に突き出た原子の直上の電界が高い。電界の

高い原子付近のポテンシャル障壁が狭まりイオン化の確率は高くなる。陽イオン化した

ガス原子は、正電位にある針先より反発力を受け、スクリーンに向かって飛び出しFIM

像として観察される。イオンの軌跡はFEMの電子の軌跡とほぼ同じであるので像の倍

率は変わらない。

4．1．3　電界蒸発

　FIMでは導入したガス原子の電界イオン化を利用したため、　FIM像を得るためには

ガス原子のイオン化エネルギー以上の電界が必要となる。ところがそのような高電界を

用いると、針先端表面原子自体がイオン化して飛び出す電界蒸発と呼ばれる現象が生じ

る［6］。そのため、FIM像を観察するためにはガスのイオン化エネルギーが試料のイオン

化エネルギーより低くなくてはならない｛7］。

　電界蒸発現象は針先端のFIM像を観察するのにとても重要な現象でもある。通常、

電界研磨により作製した針の最先端は酸化膜や研磨液不純物で覆われており、さらに研

磨ムラにより凹凸が存在する。そこで電界蒸発現象を用い針先端の不純物原子や、電界

の高い凸の部分の原子を蒸発し、針先端の清浄表面を得ることができる。

4．2　FEMIFIM実験装置

　FEMIFIMは針に与える電位が正負反対であり、その先端で起こる現象自体は異なが、

観察するものは電子かイオンかの違いしかないため、どちらの実験も同一チャンバー内

で行える。図4・3に本研究で用いたFEMIFIM実験装置の模式図を示した。チャンバー
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内の到達真空度は5×10’7Paで、　FIM観察では3×10’3Paまでヘリウムガスを導入す

る。

　実験座標系は針からFEMIFIM観察を行うスクリーン方向をx軸にとり、その鉛直

方向にy軸、水平方向にz軸をとした。針はFIMIFEMチャンバーの中心にセットし、

回転導入器を用い、y軸を中心に回転できる。

　y軸を中心にMCP（Multi　channel　plate）という2次元電子検出器、金属体による電

流検出器、Fe蒸着器、加熱用フィラメントをセットした。針をそれぞれの方向に向け

ることで、FEMIFIM像観察、　FEMによる電界放出1・V特性、　Fe蒸着、針先端の過熱

が行える。FIMIFEM観察はCCDカメラを用いて、画像を各ビットでの強度データと

して取り込んだ。取り込んだ像の強度解析が行える。

4．3半球型W針の観察

　半球型W針の観察を行った。電界蒸発により針先端の清浄表面を得た後の結果を示す。

図4－4（a）に半球型W針のFIM像＠5kV、（b）先端に｛011｝をもつ半球型bcc構造のモデ

ル図、（c）に［011】からみた立方晶のステレオ投影図を示した。FIM像における一っの

輝点は1原子に対応する。FIMでは配位数の少ないステップ原子が観察されるので、

中央から同心円のように連なった原子環は半球状の針先端に出来たステップ原子であ

る。FIM像は針表面原子をその中心から平面に投影したものなので、結晶面はステレ

オ投影とほぼ同じ対象性と位置関係で現れる。FIM像より、半球型W針先端は、円盤

上の｛011｝面が半球型に積み重なり、中央の｛011｝面の周りに4つの（211）が存在している

ことがわかった。第3章にて、マイクロビームX線領域で4つの結晶粒からなる多結

晶であった半球型W針も、FIMで観察される最先端の領域では単結晶であった。さら

に、針軸方向は＜011＞であった。電解エッチングで使用するW線の結晶方位で針先端の

結晶方位が制御できることがわかった。

　さらに、得られたFIM像より針の曲率半径を算出することができる。（Ol1）極と（211）

極の間に（001）面が何層あるか数える。曲率半径と2つの面の間の角度には、

　　　　　　　　　　　　　　　　　ndmu
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（2．7）　　　　　　　　　　　　　　　r＝
　　　　　　　　　　　　　　　　　1－一　cosθ
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の関係が成り立つ。図4－4のFIM像より、（011）極から（211）極の間に｛011｝面がおおよ

そ8原子層観察されるので、r＝8×0．224／（1・cos30°）≒13．4nmとなる。

　図4・5に半球型W針のFEM像＠－0．4kVを示した。　FEM像は針先端の局所仕事関数

像と言える。明るく見える部分は低仕事関数面であることを意味する。FIM像との比

較で、FEM像の中心付近に位置する暗い領域は｛011｝面であることがわかる。これは

｛011｝面が他の面よりも高い仕事関数を持つからである。電子はステップ密度の高い低

仕事関数面から放出される。

　電流検出器を用い、半球型W針の電界放出1－V測定を行なった。図4－6にそのF－N　plo七

を示した。実線に実験値、点線に（2．4）式を用い、A，Bをパラメータとしたフィッティン

グの計算結果を示した。（2．4）式に示した通り、計算値のF－Nplotは直線となる。我々が

測定した半球型針のF－Nplotもこの計算値とほぼ一致した。高電圧側でわずかに実験値

が計算値より大きいが、これは針表面電界が大きくなったことで、電子放出に関与する

面積が増えたからであると推察できる。このフィッティングにより、A（切片）＝175．1，

B（傾き）＝－6265．3を得ることができた。針先端の形状定数を半球型よりk＝5，針先端の

曲率半径をFIM像よりr＝13．4nmとすると、（2．5）式よりα＝0．786×10－8，φ＝5．84eV

となる。W針先端の仕事関数の研究はこれまでも多くなされており、その仕事関数は

W（111）では4．35～4．5ev，　W（100）では4．6～4．8eV，　W（211）では4．75～5．05eV，　W（110）で

は5．07～5，9eVと報告されている［8】～［10】。本論文にて得られた仕事関数はそれより少し大

きい。本研究で測定した電流は針先端からの総電流であるため、特定指数面から電流値

を測定した文献値と少し異なったと考えられる。

　これまでの結果をさらに詳しく調べるために、FEMの強度像を針への各印加電圧に

対して観察した。図4・7に（a）－0．25kV、（b）－0．3kV、（c）－0．35kV、（d）－0．4kVの時のFEM

強度像を示した。図4－8に図4・6（d）に示した各点A，B，Cでの強度と電界の関係から求め

たF－N　plotを示した。各点で局所的なF－N　plotを描いた場合でも、その傾きが仕事関

数に依存する。しかし、得られた強度データと電流値の関係は明らかでないため、定量

的な数値は見積もることは出来なかった。ここでは定性的な考察のみ行う。FIM像と

の比較により、点Aと点Bは｛211｝で点Cは｛111｝である。点A，B｛211｝に着目する。同

一面指数では仕事関数は等しいので、F－N　plotの傾きが等しかった。点C｛111｝では傾

きがそれらに比べ緩かった。｛111｝の仕事関数は｛211｝に比べて低いことがわかった。こ

の結果は文献とも定性的に一致する。また、全てのF－Nプロットは総放出電流のF－N
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plotと同様に直線的であることから、半球型w針先端の表面は面方位によらず電界が一

様に生じていることを示している。

4．4四角錐型W針の観察

　四角錐型W針についても同様の実験を行った。図4－9（a）に四角錐型W針のFIM像

＠6kV、（b）にFEM像＠－1．3kV、（c）先端に＜Oll＞をもっ四角錐型bcc構造のモデル図を

示した。このモデルは2．4節，2．7節のX線およびSEM観察の結果から作製した。半球

型W針では原子像がスポットとして観察されていたのに対し、四角錐型W針の場合はラ

イン状で観察された。四角錐型W針の場合、面同士の間の稜の原子が最も配位数が少な

い。さらに稜の方が面よりも尖っているので局所電界が大きいためである。この稜から

イオンが飛び出し輝点をなした。四角錐型W針先端の原子配列は、実はモデルに示した

単純な四角錐ではなく、多角型に面と稜が入り組んだ複雑な構造をとっていると考えら

れる。

　FIM像中に点線でFEM像の輝点部分を示した。電子は一つの稜から放出されている

ことがわかる。四角錐型W針を用いた場合、電子の放出位置を一次的に限定でき、さら

に、その電子放出領域は半球型W針に比べ、径にして1／4程度小さい。

　電流検出器を用いて、四角錐型W針の電界放出1－V測定を行なった。図4－10にF－N

plotを示した。実線に実験値、点線に（2．4）式を用い、　A，Bをパラメータとしたフィッテ

ィングの計算結果針を示した。高電圧側では、F－N　plotは直線となり、針先端の電界を

一様に仮定した半球型のモデルと一致した。このフィッティングにより、A（切

片）＝1626．1，B（傾き）＝一　29728．5を得ることができた。四角錐型針の場合、針先端の曲

率半径および形状定数がわからないため、（2．5）式を用いてαおよび仕事関数φの値を求

めることができない。定性的な議論ではあるが、A，Bの値が半球型針の結果よりもかな

り大きいことから、放電面積に依存したαが大きく、針先端の曲率半径も大きいことが

推測できる。つまり四角錐型針の場合、高電圧領域では半球型針の場合と同様に広い低

仕事関数面からの電子であることがわかる。

　高電圧領域での四角錐型針のF・Nplotが半球型針と一致するのに対し、低電圧領域

では（2．4）式の計算値と明らかに異なっている。低電圧領域では、電界放出電流が半球型
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針に比べて10倍以上であった。四角錐型W針を用いることで、電子放出領域が小さい

高強度の電子源となることがわかった。

　低電圧側でのF・Nplotが、半球型針の結果と大きく異なる原因を調べるために、再

びFEMの強度像を針への各印加電圧に対して観察した。図4－11に（a）－1．12kV、

（b）－1．18kV、（c）－1．24kV、（d）－1．30kVの時のFEM強度像を示した。図4・12に図4－11（d）

に示した点Aでの強度と電界の関係から求めたF・Nplotを示した。このF－N　plotは、

図4－9での低電圧側でのF・Nplotと傾きの傾向が一致していることがわかる。前述の

とおり、FIM像の輝点は四角錐型W針先端の稜からの放出電子であるので、　F－N　plot

の低電圧側の振舞いは、四角錐型の稜が原因であることは明白である。このF－Nplot

はよく見ると非直線的である。つまり、四角錐型針の場合、稜の部分の局所電界が（2．1）

式の様に一様でないことが推察できる。つまり、この様な多角形の先端を持つ針は先端

の電界が複雑であることがわかった。

4．5扁平型W針の観察

　扁平型W針先端についても同様の実験を行ったの。図4－13に扁平型W針先端の（a）

電界蒸発前のFEM像＠3．9kV，（b）電界蒸発後のFIM像＠9．9kV，（c）電界蒸発後のFEM像

＠－4．2kV，（d）電界蒸発後のF－N　plot，（e）FIMIFEM観察の際の針先端位置関係のSEM像

を示した。

　図4－13（a）に示した様に、電界蒸発前は扁平型W針先端の2ヶ所から電子像が得られ

ている。図4・13（e）と比較し、2ヶ所の電子像は扁平型W針先端のちょうど尾根の傾き

と一致している。図4・13（b）に示した様に、扁平型W針先端の清浄表面のFIM像は、

半球型W針先端の様に結晶面を特定できなかった。図4・13（c）に示した電界蒸発後の扁

平型W針先端のFEM像は、電界蒸発前のFEM像とは異なり、1ヶ所のみから電子を

放出している。この電子放出位置がFIMによるイオン放出位置と完全に一致している

ことから、電界蒸発により針先端の形状が変化し、扁平型W針の尾根部で最も鋭い位

置からのみ電子像を得たことがわかる。この様に、扁平型W針においても四角錐型W

針同様に電子放出位置を一次元的に限定することができた。

　図4－13（d）に扁平型W針のF－N　plotを示した。実線に実験値、点線に（2．4）式を用い、
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A，Bをパラメータとしたフィッティングの計算結果針を示した。　F－N　plotは直線的であ

り、半球型W針先端の特性と一致している。これは扁平型W針先端の電界が一様であ

ることを示している。フィッティングより、A（切片）＝1149．6，　B（傾き）＝－48940．9を得

ることができた扁平型W針の場合、針先端の曲率半径がわからないため、（2．5）式を用

いてαおよび仕事関数φの値を求めることはできない。そこで、半球型の形状定数k＝5

と、4．3節で半球型W針から求めた仕事関数φ＝5．84eVを用い、その曲率半径を求める

とおおよそr＝104nmと、半球型に比べて10倍程度大きいことがわかった。

4．6　針先端形状の制御

　真空中で半球型W針から四角錐型W針先端に形状を制御することを試みた。針先端

の形状制御に電界蒸発を利用した。前述のとおり、針先端に電界イオン化に必要なエネ

ルギー以上の電界を与えると電界蒸発がおこる。そこに、さらに電界を与える。針への

印加電圧6kVで5分電界蒸発を行った後に、印加電圧5kVでFIM像の観察を行った。

　図4・14に（a）半球型W針清浄表面のFIM像＠5kV、（b）高電界による電界蒸発後のW

針のFIM像＠5kVを示した。半球型の清浄表面から縦軸方向にライン状の一次元的な

配列に変化している様子が観察できた。

　図4・15に半球型W針の清浄表面における電界放出1－V特性と電界蒸発後の四角錐型

W針の電界放出1－V特性のF－Nplotを示した。このF－N　plotも明らかに半球型から四

角錐型に変化している。

　高電界で電界蒸発を行うことで、飛び出す表面原子に引きずられ先端方向に原子が四

角錐型に再配列したと考えられる。以上より、針先端形状を電界蒸発により真空内で半

球型針から四角錐型針に変化させることができた。

4．7　半球型Fe1W針

　清浄表面の半球型W針先端にFeを真空蒸着し磁性針にした。本論文で今後扱う磁性

針は全てこのFe／W針である。図4－3に示したように、Fe蒸着は針軸正面から5×10’6Pa
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以下の真空中、室温で行った。蒸着レート0．17A／secで50A蒸着した。下地となる半球

型W針は4．3節で用いたものと同じものを用いた。

　図4・16に（a）半球型W針のFIM像＠5kV、（b）半球型Fe　50AIW針のFIM像＠5kVを

示した。半球型W針先端の結晶方位に依存したFeのエピタキシャル成長は観察できず、

半球型W針先端にFeが均一にアモルファス状として観察された。

　図4・17に半球型W針のF－Nplotと半球型Fe　50AIW針のF－N　plotを示した。その傾

きはどちらも半球型の特性を示し、Fe／W針の1－V特性が低電圧側にシフトしているこ

とがわかる。半球型W針の場合4．3節で述べたとおり、そのフィッティングよりA（切

片）＝175．1，B（傾き）；－6265．3で、針先端の形状定数を半球型よりk＝5，針先端の曲率半

径をFIM像よりr＝13．4nmとすると、（2．5）式よりα　＝O．786×10－8，φ＝5．84eVであっ

た。半球型Fe　50AIW針においても同様のフィッティングを行うと、A（切片）；192．8，

B（傾き）＝－3891．2であった。針先端の形状定数は半球型を維持していることからk＝5，

針先端の曲率半径をFeの蒸着膜厚50Aからr＝18．4nmとすると、（2．5）式よりα＝1．632

×108，φニ3．38eVであった。　Wの仕事関数の値よりおおよそ2．5eV小さい。

　以上より、W針先端にFeを蒸着すると、その形状は維持したまま仕事関数の値が小

さく変化することがわかった。しかし本研究では、原子配列のわかったW針により、先

端に蒸着されたFeの原子配列を制御することはできなかった。

4．8第4章のまとめ

　本章では第2章で作製した3種類の異なる形状をもつW針先端の原子配列と電子状

態の相関関係をFIM，FEM観察を用い調べ、さらに先端形状の制御と磁性針への応用を

行った。半球型W針でこれまで報告されている実験結果と一致することを確認し、四

角錐型と扁平型W針先端の原子配列，電子状態，先端の電界について新たな研究結果を

示すことが出来た。さらに先端形状の電界蒸発による制御、Feを蒸着した磁性針への

応用について結果を示した。以下にそのまとめを述べる。

・　半球型W針先端はFIM観察より円盤状の（011）面原子層が、先端に向け半球型に

　　積み重なった形状であった。針先端の曲率半径を算出したとこ13nmであった。

69



・　FEM観察より仕事関数像を得ることができた。電界放出1・V特性のF・N　plotより

　　先端の電界の一様性を確認した。F・N　plotのフィッティングよりA（切片）＝175．1，

　　B（傾き）＝・6265．3を得て、針先端の形状定数を半球型のkニ5，針先端の曲率半径を

　　rニ13．4nmとすると、電子放出面積に依存した定数α＝0．786×10T8，仕事関数φ

　　＝5．84eVであった。得られた仕事関数はこれまでの文献値より少し大きい。本研究

　　で測定した電流は針先端からの総電流であるため、特定指数面から電流値を測定し

　　た文献値と少し異なったと考えられる。

・　半球型W針先端のFEM強度像から局所的な電界放出1－V特性を測定した。｛211｝

　　に対して｛lll｝の仕事関数が低いことを定性的に確認した。

以上より、半球型W針の観察により、本研究で用いた実験装置の信頼性を得た。

以下、本研究で得られた新たな研究結果について述べる。

・　四角錐型W針先端はFIM像より多角形型に面と稜が入り組んだ複雑な構造をとっ

　　ており、そのFEM像より電子は一つの稜の位置から放出されていることがわかっ

　　た。っまり四角錐型W針を用いることで、電子放出位置を一次元的に限定できる。

　　電界放出1－VのF－Nplotは、低電圧領域と高電圧領域とで傾きが異なっており、

　　面と稜とで電界が異なることがわかった。

・　F－Nplotのフィッティングにより、A（切片）＝1626．1，　B（傾き）＝－29728．5を得た。

　　定性的な議論として、A，Bの値が半球型針の結果よりもかなり大きいことから、放

　　電面積に依存したαが大きく、針先端の曲率半径も大きいことが推測できる。また、

　　四角錐型針の場合、高電圧領域では半球型針の場合と同様に広い低仕事関数面から

　　の電子であることがわかった。

・　低電圧で電界放出領域が半球型に比べ、径にして1／4程度で、強度にして10倍以

　　上の高性能な電子源として用いることができる。

・　四角錐型W針先端のFEM強度像から低電圧領域では電子が稜の位置から放出さ

　　れることがわかった。稜の位置の電界は面の電界と異なり一様でないことがわかっ

　　た。

・　扁平型W針のFIM，FEM観察を行った。扁平型W針先端は尾根の様な形状を取っ

　　ているが、清浄表面からのFEM像を確認すると、その最も鋭い一箇所からの電子
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　　が放出されていることがわかった。その電子放出位置の原子配列はFIMにより明

　　らかにすることが出来なかったが、電界放出1－V特性のF・Nplotから針先端の電

　　界が半球型と同様で一様であることを確認した。この針は四角錐型針の様に電子位

　　置を一次元的に制御でき、更に半球型針の様に先端の電界が単純である。

・　電界蒸発を利用して、針先端の形状を制御した。半球型W針をFIM観察よりL2

　　倍の高電界で電界蒸発を5分行った結果、針先端形状が四角錐型に変化した。電界

　　放出1－V特性F－N　plotも半球型から四角錐型へ変化していた。

・　半球型W針先端にFeを蒸着し、磁性針を作製した。半球型W針先端にFeをL7

　　A／secでsoA蒸着したところ、形状の半球型は維持したものの、エピタキシャル成

　　長は観察できず、先端の原子配列を制御することができなかった。電界放出1－V特

　　性F－N　plotのフィッティングを行うと、A（切片）＝192．8，　B（傾き）＝－3891．2であり、

　　針先端の曲率半径をFeの蒸着膜厚SOAからr＝18．4nmとすると、α＝1．632×10’s，

　　φ＝3．38eVであった。　Wの仕事関数の値よりおおよそ2．5eV小さい。
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　図4・1：（a）FEM装置の基本構造の模式図，（b）FEMの原理図
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図4－2：（a）FIM装置の基本構造の模式図，（b）FIM原理図
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図4・3：本研究で用いたFEM／FIM実験装置の模式図

73



｛c）
●

●

●

●

　
●
○

●

　
●

●

　
●

●
●

●

●
●

●

●
●

●

・
．
°
・
・
°

　
●

　
　
●
●

●
　
　
　
　
　
●

　
．
・
°
　
◆

●
°
●
●

　
　
　
　
　
○

°
°
・
．
°
．

　
　
●

°
．
・
．
°

　
　
●
●

　
　
　
　
　
●

　
．
　
　
●

図4・4：（a）半球型W針のFIM像．＠5kV，（b））先端に（011）をもっ半球型

bcc構造のモデル図，（c）［011】からみた立方晶のステレオ投影図
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図4・5：半球型W針のFEM像，＠・0．4kV．　FIM像との比較から面指数を

　　　　　　　　　　　　　　示した．
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図4・6：半球型W針の電界放出1－V特性．横軸を11V、縦軸をlog（11V2）

にとったFowller－Noldheim　plot（F－N　plot）．
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図4－7：針の各印加電圧におけるFEM強度像．（a）・0．25kV、（b）・0．3kV、

（c）－0．35kV、（d）－0．4kV．
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図4－8：図4－7（d）に示した各点A，B，CでのFEM強度のF－N　plot．
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図4・9：（a）に四角錐型W針のFIM像，＠6kV，（b）FEM像，＠・1．3kV，（c）先

端に＜011＞をもつ四角錐型bcc構造のモデル図．
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図4－10：四角錐型W針の電界放出1・V特性．横軸を11V、縦軸をIog（11V2）

にとったFowller－Noldheim　plot（F－N　plot）．
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図4・11：針の各印加電圧におけるFEM強度像，（a）－1．12kV、（b）・1．18kV、

（c）－1．24kV、（d）－1．3kV．
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　　図4－12：図4・11（d）に示した点AでのFEM強度のF－N　plot．
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図4－13：扁平型W針先端，（a）電界蒸発前のFEM像，（b）電界蒸発後のFIM

像，（c）電界蒸発後のFEM像，（d）電界放出1－V特性．電界蒸発前（黒線）、

電界蒸発後（灰色線）の，（e）FIM／FEM観察時の針先端位置によるSEM像
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図4－14：（a）半球型W針清浄表面のFIM像，＠5kV，（b）高電界による電界蒸

発後のW針のFIM像，＠5kV．電界蒸発条件；印加電圧6kVで5分間．
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図4－15：半球型W針の清浄表面における電界放出1－V特性と電界蒸発後

の四角錐型W針の電界放出1－V特性．
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図4・16：（a）半球型W針清浄表面のFIM像，＠5kV，（b）半球型Fe50AIW

針のFIM像，＠5kV．
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図4－17：半球型W針の清浄表面における電界放出1・V特性と半球型Fe　50

A／W針の電界放出1・V特性のF－Nプロット．
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第5章CMA付きMott型スピン偏極検出器の

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　作製および較正

　本論文の目的は、針先端からの電界放出電子のスピン偏極ベクトルを測定することで

ある。本章では、そこで用いる実験装置の作製および較正について述べる。スピン偏極

度の測定にはMott型スピン偏極検出器を用いるが、　Mott型スピン偏極検出器は電子

線の入射方向のスピン偏極度成分を測ることができない。電子の放出源とMott型スピ

ン偏極検出器【1］｛2］｛3】の間にCMA（cylindrical　mirror　analyzer）【4】と呼ばれる、スピン方向

を変えずに静電的に電子の軌道を直角に曲げる装置を挿入し、3次元のベクトル量であ

るスピン偏極度を測ることにした。

　本章の目的は、そのCMA付きMott型スピン偏極検出器を作製し、電子線の軌道調

整を行ったのち、装置固有の値シャーマン関数と呼ばれるスピン偏極度の較正用のパラ

メータを測定することである。

5．1　Mott型スピン偏極検出器

　スピン偏極電子線をターゲットとなる金属に照射すると、右回りと左回りの散乱でス

ピン軌道相互作用によりポテンシャルが異なり、散乱強度が非対称となる。これがMott

型スピン偏極検出器の基本的な原理となる。このスピン軌道相互作用によるポテンシャ

ルは（5．1）式のように、

　　　　σ…ψ十号謝（　　Ze　　　　　　14mnr3）一釜z（鴇1ナe・s）（5・1）

とかける【5】、ターゲットの原子番号Zに比例している。さらに、このスピン軌道相互作

用は、電子線が照射されるターゲット表面に敏感なので、ターゲットは酸化しない原子

量の重い金属を用いた方が良い。そこで本研究ではMott型スピン偏極度のターゲット

として平坦なAuを用いた。

　図5－1にMott型スピン偏極検出器の原理図を示した。（a）スピン偏極方向が紙面手前

側を向いているup状態，（b）スピン偏極方向紙面奥側を向いているdown状態とよぶ。ス
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ピン偏極電子線をターゲットのAuに垂直に入射すると、電子線は左右に散乱される。

upスピンの場合、左回り（120）に比べて右回り（1ア＜0）の散乱強度が強い。　downスピンの

場合は逆で右回りに比べて左回りの散乱強度が強くなる。この非対称に散乱された電子

線強度をチャンネルトロンという電子線検出器を用いてカウントした。

5．2　スピン偏極度測定

　図5－1のように紙面垂直方向に向いたスピン偏極電子に対して考える。左右非対称に

散乱した電子数をチャンネルトロンでそれぞれカウントし、左側のチャンネルトロンの

カウント数をNt、右側のチャンネルトロンのカウント数を？＞rとする。このときスピン

偏極によるアシンメトリー－Aは

　　　　　　　　　　　　　　　オ．N「瓦　（5．2）

　　　　　　　　　　　　　　　　　N，＋2V，

と定義できる。ここで完全にスピン偏極した電子線（P＝1）に対するアシンメトリーの値

をSとおくと、スピン偏極度は

　　　　　　　　　　　　　　　　1）＝一　　　　（5．3）
　　　　　　　　　　　　　　　　　　s

となる田。このSはシャーマン関数と呼ばれ、装置固有の値をとる。つまりスピン偏極

検出器を使用する場合、スピン偏極度が既知な電子線を用い、装置の較正を行う必要が

ある。

　図5・1では紙面垂直方向のスピン偏極について考えた。紙面横方向のスピン偏極にっ

いて考えると、チャンネルトロンを紙面手前と奥に設置することで同様にスピン偏極度

を検出できる。電子線入射方向のスピン偏極の場合を考えると、スピン軌道相互作用に

よる非対称性は生じないのでスピン偏極度を検出できない。つまり、Mott型スピン偏

極検出器はターゲット面に対して電子線を垂直に入射した際の、垂直面成分のスピン偏

極度を検出できる。
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5．3　CMA付きMott型スピン偏極検出器の作製

　本研究の目的は、磁性体針先端からの電界放出電子のスピン偏極ベクトルの測定であ

る。磁性体からの電界放出電子のスピン偏極度は、磁性体針先端の磁化に依存する。ス

ピン偏極度は3次元のベクトル量であるが、5．1節で述べたように、Mott型スピン偏極

検出器は電子線の入射方向のスピン偏極成分を測ることができない。そこで電子の放出

源とMott型スピン偏極検出器の問にCMA（cylindrical　mirror　analyzer）｛4］と呼ばれる、

スピン方向を変えずに静電的に電子の軌道を直角に曲げる装置を挿入した。

　図5－2にCMA付きMott型スピン偏極極検出器の模式図を示した。真空チャンバー

は大きく電子源チャンバー、アライナーやCMA等の静電レンズ系チャンバーおよび

Mott型スピン偏極検出器チャンバーの三つにわかれる。それぞれのチャンバーは真空

ゲートでっながっており、到達真空度は7×10’8Paである。電子線の調整はスピン情報

に影響を及ぼさない静電レンズのみ用いていた。

　実験座標系は電子源の電子放出方向をz軸に取り、z軸に直交する水平方向と鉛直方

向をそれぞれx軸y軸とした。

　Mott型スピン偏極検出器はターゲソトのAu、内球および外球、チャンネルトロンで

構成されている。内球およびターゲットに30kVを与え、入口より入射した電子線は内

球と外球間の静電界により、30kVで加速されターゲットのみに電子線が照射される。

ターゲットから散乱した電子は再び内球と外球の電圧差で減速され、チャンネルトロン

に取り込まれる。チャンネルトロンを90°おきに対称的に4個配置し、電子数の非対

称性を計測する。

　図5・3（a）Mott型スピン偏極検出器のチャンネルトロンの配置と実験座標系の関係を

示した。入射電子線方向がX軸、それに垂直な水平方向がZ軸、鉛直上向き方向がy軸

となる。4っのチャンネルトロンはz軸方向からの傾きをそれぞれCH1：67．5°、

CH2：157．5°、CH　3：247．5Q、CH　4：337．5Qの位置に90°おきに配置した。図

5－9（b）にx軸とCH2，CH4の断面でみた、　Mott型スピン偏極検出器のチャンネルトロ

ンの配置と実験座標系の関係を示した。チャンネルトロンはターゲットから入射電子線

に対して120°で散乱した電子線を検出する。
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5．4　電子線軌道の調整

　針からの電界放出電子は電子線量の径時変化の安定化が難しいので、電子線の調整に

熱電子源を用いた。

　電子源として（株）アプコ社製SEM用のヘアピン型Wフィラメント式電子銃を用いた。

まずz軸に向けて放出した電子線をウェーネルトにより絞り込みCMAの入口に集光す

る。電子線は電子源のぶれなどにより、そのままではCMAの入口に入射しないので、

アライナー①、②を用いて電子線の軸合わせを行う。CMAの入口に集光した電子線は

スピンの情報を変えることなく、方向のみ90°偏向し、出口で再び集光する。電子線

を効率良くMott型スピン偏極検出器に取り込むために、アライナー③、④を用いて電

子線の軸合わせを行う。さらにMott型スピン偏極検出器の先端に取り付けた円筒型3

段レンズを用いて検出器入口に電子線を集光する。

　図5－2で示したとおり、電子線が通るll頂にアライナー①、②、　CMA、アライナー③、

④、円筒型レンズを用いている。Mott型スピン偏極検出器に電子線を効率よく取り込

むために、これらの調整を行った。

5．4．1　アライナー①、②の調整

　電子線に用いるアライナーとは、電子線の輝度の高い位置をレンズの中心軸に合わせ

るものである。その基本的原理は向かい合う一組の平行平板による電子線の偏向と同じ

である。向かい合う一組の平行平板では電子線を一次元に振ることしかできないので、

二次元的に偏向できるよう電子線軸対称に二組電極をセットする。さらに一段で構成さ

れた電極では電子線の向きのみ振ることしかできない。電子線の位置、向きを制御する

には電極を二段取り付ける。

　図5－4にアライナーの一般的な作用を3つ示した。（a）用いたい軸に対して電子線が

ずれている場合、（b）用いたい軸に対して電子線の方向が曲がっている場合、（c）光源が

レンズの中心を向いているが、用いたい軸に対して電子線がずれ、さらに方向も曲がっ

ている場合である。二段のアライナーのうち一段目の電圧値をVu、二段目の電圧値を

VLとした。電子線源から一段目のアライナーまでの距離をa、一段目から二段目までの
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距離をb、二段目からレンズまでの距離をcとした。このとき一段目と二段目のアライ

ナーによる電子線の偏向角をそれぞれθ1、θ2とする。

　アライナーは静電偏向板であるので電圧値と電子線の偏向角は比例関係である。そこ

で、θ1、θ2とVu、　VLとa、　b、　cの関係は幾何学的に

　　　　　　　　　　（。）Shift　Q・．Y・・一、　　（5．4）

　　　　　　　　　　　　　　　θ2　　　　　　　　　　　　　　　　　VL

　　　　　　　　　　（b）T，an、隻。五。魚・b）（5．5）

　　　　　　　　　　　　　　　θ2　　　　　　　　　　　　　　　　　　VL　　a

　　　　　　　　　　（，）li。n、旦L五、、　c　（5．6）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（b＋・）　　　　　　　　　　　　　　　θ2　　　　　　　　　　　　　　　　　　VL

とかける。

　アライナーはx，y軸に二段、計8電極からなる。電子線源とアライナーまでの距離は

a＝150mm、アライナー①②間の距離がb＝30mm、アライナーからCMA入口が

c＝180mmである。電子源がCMA入口から十分に遠いので、図5・4（c）のモードを選択

して電圧値を設定した。

　CMAは2枚の半円筒で、電子線軸に対してその円筒軸を45°傾けて配置した。　CMA

は内筒側が入口および出口でそれぞれφ4mmにした。電子線軸と外筒の交点の位置に

もφ4mmの穴をあけた。電子線の軸が合えば、この穴から電子線が通過しスクリーン

に映し出される。

　電子線のアライナーによる調整手順を以下に示す。

電子銃から電子線を照射する。

ウェーネルトを用いて、電子線を絞り込む

Vuをx，y軸に対して与えて、スクリーン上に電子線が届くように調整する。

VLをx，y軸に対して与えて、電子線がスクリーンの中心にくるように調整する。

VLを調整する際、（5．6）式を満たすようにVuの電圧も微調整する。

　以上の手順を踏まえて、CMAまでの電子線を調整した。アライナーの調整は、電子

線のエネルギー、電子線源の位置に敏感であるので、この調整は毎回の実験でその都度

行わなければならない。
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5．4．2　CMAの調整

　CMA（cylindrical　mirror　analyzer）［4】は静電分光器のうちの一っである。静電分光器

とは、電界のみ用いる分光器であり、スピンの方向は変えない。これを電子線に用いる

と、軌道は入射電子線のエネルギーのみに依存する。

　図5－5に本研究で用いたCMAの模式図を示した。二っの円筒を中心軸に配置し、内

筒，外筒の半径をそれぞれrI。，ro。tとした。円筒は中心軸から下部のみ用い、内筒をアー

スとし、CMAへの印加電圧をV1とした。点Pに集光した電子線を入射角αでCMA

に入射すると、点Qに集光することができる。点P，Q間の距離をLとした。この系に

おける点Qへの集光条件は入射電子線エネルギー－Eoを用いて、

α＝45°，　rln＝・　14mm，　ro。t＝　42mm，　L　・・　6．12ri。，　のとき

AV・v，　で

　　　　　　　　　　　。」7』1。9璽．α83・E。（5．7）

　　　　　　　　　　　　　　Ko　　rln

となる16】。

　電子線のアライナー③，④による調整について以下に述べる。アライナー①②により

CMA入口に軸合わせした電子線は、　CMAにより90°軌道が曲がる。　CMA出口より

出た電子線はアライナー③，④を用いて電子線軸を調整した。さらにMott型スピン偏極

検出器前に取り付けられた円筒型3段レンズを用いて、ターゲットである金に集光させ

た。Mott型スピン偏極検出器のターゲットおよび内球に取り付けた電流計で取り込ま

れた電子線量を測定した。

　アライナー③，④の調整は5．4．1節で述べたアライナー①②の調整方法と同じである。

円筒型3段レンズは2段目に与える電圧によって1段目と2段目および2段目と3段

目の間にレンズ作用が生じ焦点に電子線を集光できる。その調整方法は、電子線のエネ

ルギーで決まる。調整は毎回の実験でその都度行わなければならない。

　図5・6（a）に入射電子線エネルギー600eVのときのCMA印加電圧とMott型スピン検

出器に取り込まれた電子線量の関係を示した。熱電子銃からの総電子線量は1mAとし

た。CMA印加電圧440Vのときに最も効率良く電子線をMott型スピン偏極検出器に

取り込むことができた。その電子線量は3．2μAであった。ウェーネルトによりCMA
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入口に集光した電子線の径は10mm程度である。　CMA入口径は4mmである。その面

積比よりCMAに取り込まれる電子線量は総電子線量に対して16％となる。アライナー、

CMA、円筒型3段レンズは静電レンズである。静電レンズは電子線軸に対して近軸の

み作用する。ゆえにMott型スピン偏極検出器に取り込まれる電子線量は総電子線量に

対してO．3％となった。

　図5－6（b）に入射電子線エネルギーと最も効率よく電子線をMott型スピン偏極検出器

に取り込めるCMA印加電圧の関係を示した。入射電子線エネルギーとCMA印加電圧

は比例関係になっており、その関係は（5．7）式と一致した。

　以上のように熱電子源を用いて電子線軌道の調整を行った。

5．5　チャンネルトロンの調整

　電子検出器としてチャンネルトロンを用いた。以下にチャンネルトロンの調整につい

て述べる。

　図5－7にチャンネルトロン計測制御系の概略図を示した。本研究ではSJUTS社製

CEM　series　KBLチャンネルトロンを用いた。チャンネルトロントとは電子増倍管の

一つである。三つの電極からなり、入口に取り込まれた電子は、出口に向かい加速され

ながら内壁に衝突を繰り返し、増幅されてコレクターで検出される。一個の電子が107

から108個に増幅される。

　コレクターによって集められた電子は一つの電流パルスとして検出でき、そのパルス

をプリアンプで電流増幅する。図5－8（a）にプリアンプ後（図5・7中の（a）の位置）のパルス

波形を示した。この時点ではパルスはのこぎりの波形になっていた。その後メインアン

プによりパルスを更に増幅した。図5・8（a）中に示した矢印のような強度の弱い信号は、

チャンネルトロンに電子線を取り込んでいないときにも観察されたことから、ノイズと

考えられる。そこでアンプの入カゲートを調整し設定した電圧間の値をもったパルスの

み出カパルスとして取り出した。アンプのゲートをlowレベル0．2V、　upレベル10V

とした。図5－8（b）にアンプ後（図5・7中の（b）の位置）のパルス波形を示した。高さ5V、

長さ500nsの矩形パルスとして検出された。　CH　1～4から得られたそれぞれの出力パ

ルスは、National　Instruments社製Lab　Viewを用いた自作プログラムにより多チャ
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ンネルパルスカウンターを介してカウントした。

　熱電子源を用いてチャンネルトロンのカウント数の調整を行った。実験装置はすでに

図5－2に示してある。5．4節で調整した電子線を用いて実験を行った。このときターゲ

ットのAuおよび内球へ取り込んだ電流値は0．03nAで、ターゲットへの加速電圧は

30kVとした。

　図5－9にチャンネルトロンへの印加電圧の値とCH　1～4のカウント数の関係

（a）Mott型スピン偏極検出器に電子線を取り込んだ場合，（b）電子線を取り込まない場合

（ノイズ）、を示した。（a）の場合、チャンネルトロンの印加電圧を上げていくと2．lkVま

ではカウント数が上がり、その後飽和した。さらに、飽和電圧以上の電圧を用いるとカ

ウント数が不安定になったことから、今後の実験では飽和電圧以下で電子線検出効率の

高い電圧でチャンネルトロンのカウント数を調整する。（b）に示したように、チャンネ

ルトロンの飽和電圧以下で、ノイズは全く検出されない。

5．6　GaAs（100）表面からのスピン偏極電子線を用いた

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　シャーマン関数の測定

　5．2節で述べたとおり、Mott型スピン偏極検出器によるスピン偏極度測定を行う場合、

スピン偏極度のわかった電子線源を用いてシャーマン関数という装置固有の値を測定

し較正しなければならない田。

　GaAsに円偏光を照射した際、バンド問遷移の選択則による光励起により、その光電

子がスピン偏極することが知られている［7】～［15】。GaAs（IOO）の清浄表面上にCs－0層を形

成することをNEA（Negative　electron　affinity）処理といい、その表面に円偏光を照射し

て得たスピン偏極光電子のスピン偏極度はこれまでの報告によると25～40％である。

116｝［17｝【18【【191。35％を越える高スピン偏極度は窒素点以下の低温実験でのみえられている

ことから、本研究では25～35％と見積もった。このNEAによるスピン偏極電子線を

用いて装置の較正を行った。
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5．6．1　GaA8（100）NEA（Negative　electron　affinity）表面を用いた

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　シャーマン関数測定装置

　図5－10にGaAs（100）NEA表面を用いたシャーマン関数の測定装置の模式図を示した。

図5－8の熱電子源の位置にp型GaAs（100）をz軸に向けてセットした。　GaAs（100）にバ

イアス電圧機能付きピコアンペアメータを取り付けた。Csディスペンサーという蒸着

源を用いてGaAs（100）にCsが蒸着できる。さらにGaAIAs半導体レーザー（波長

780nm）、偏光子、λ／4波長板をセットし、窓から円偏光レーザーとして入射できるよ

うにした。円偏光レーザーはCMA裏側にあけたφ4mmの穴、φ4mm入口をとおり抜

けGaAs（100）に垂直入射する。GaAs（100）から放出した光電子は円筒型3段レンズを用

いてCMA入口に集光する。その後、5．4節で調整した静電レンズ系の電圧値を用いて

Mott型スピン偏極検出器に電子線を取り込む。

5．6．2　シャーマン関数測定装置の光学系

　図5－10中に本研究で用いた円偏光レーザーの光学系を示した。励起光源として

GaAIAsレーザー（波長780nm，強度2．4mW）を用いた。円偏光を作製するために、偏光

子（グラントムソンプリズム）とλ／4波長板（適応波長780nm）を用いた。光学系はx・yス

テージにセットし、GaAs（100）にレーザー光を照射するように微調できる。

　この光学系を用いて円偏光を作製した。図5－11に円偏光度の測定に用いた実験光学

系を示した。GaAIAs半導体レーザー、偏光子、λ／4波長板、検光子、ダイオード型光

量計の順に配置した。以下に、円偏光の作製手順を述べる。

1
2

3
4

レーザーの強度が最大になるようにレーザーの絞りを調整する。

偏光子を取り付け、光量が最大になるように角度を設定する。（最も強度の強い直

線偏光を得る。）

検光子を取り付け、クロスニコル（光量が最小）を作る。

偏光子、検光子の間にλ／4波長板を取り付け、強度が最大になるように調整する。

（λ！4波長板を用いた直線偏光となる。）
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5．　λ／4波長板を左周り、右回りに45°ずつ回転すると、それぞれが左右円偏光とな

　　る。

以上の手順により作製した左右円偏光の円偏光度を測定した。円偏光を作製後、検光子

を回転させたときの強度の最大値をlm。、．　R小値を砺切とすると、円偏光度は

　　　　　　　　　　　　　　　2（1。、xl。in　Y6

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（5．8）　　　　　　　　　　　　　P。p＝
　　　　　　　　　　　　　　　　1　＋I
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　m㎞　　　　　　　　　　　　　　　　㎜
と定義される【201。

　図5－12に作製した直線偏光および左右円偏光の光量と検光子の角度の関係を（a）検光

子の直後の位置、（b）図5－10のGaAs（100）の位置として示した。円偏光度は（a）の位置で

99．98％、（b）の位置で99．6％であった。GaAs（100）の位置で円偏光度が0．38％低下した

原因は、レーザー光の端がCMAの穴や入口などに反射してしまったことが上げられる。

いずれにせよ、高い円偏光度をもった円偏光を作製することができた。

5．6．3　GaA8（100）NEAの作製

　GaAs（100）NEAの作製について述べる。　GaAs試料は日本電線社製の単結晶p型

GaAs（100）ウエハー（厚さ0．35mm）（ドーピング元素：Znを1．0～4．0×1019cm’3）を用い

た。

　大気に暴露したGaAs表面は、酸素や炭素、またこれらの化合物によって覆われてい

る。そのため、そのままでは表面にNEA状態を作製できない。そこで以下のような大

気中における下処理を行った。

GaAs（100）ウエハーを5×15mmに切り出す。

H2SO4：H202：H20＝10：1：1の割合のエッチング溶液を作製する。

2の溶液に30秒間ゆっくり撹搾しながら浸す。

3が終了後直ちに沸騰した蒸留水に30秒間浸して洗浄する。

沸騰した蒸留水から取り出した後、瞬時にGaAs表面を乾燥させる。
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GaAs表面は金属に反応しやすく表面が反応した金属で覆われやすい。そこで1～5の

工程は全てセラミックピンセットを用いて行った。

　以上の下処理により、GaAs表面を清浄にエッチングし、更に酸化膜を保護膜として

形成することができる。

　大気中の下処理を行った後、直ちにGaAsをサンプルフォルダーに取り付け、真空チ

ャンバー内にセットした。図5－13にGaAsサンプルフォルダーの模式図を示した。GaAs

は二本のネジで固定されたTa箔で固定した。真空中で通電加熱を行うためセラミック

碍子を用いてGaAsの絶縁を取った。　GaAsは非常に抵抗値が高いので、通電加熱の際

の伝導性をよくするためにTaとGaAsの間にInを挟みこんだ。後の熱処理により、In

がGaAs表面に達しないように、　GaAs表面の裏側に用いることと、その量に十分注意

した。

　図5－18に示した装置を用いてNEA処理を行った。以下にNEA処理の手順を述べる。

1
2
3．

4．

5．

装置を超高真空にする。（到達真空度7×10’8Pa）

GaAsを通電加熱により580℃で30分加熱する。　GaAs表面の保護膜である酸化層

は500℃以上で表面から脱離する。これにより清浄なGaAs（100）を得る。p型GaAs

は600℃以上でドープ元素であるZnが脱離してしまうので注意する。

加熱終了と同時にCsディスペンサーによりCsを蒸着する。　Csディスペンサーは

600℃から700℃（赤色）とした。

本研究で用いた装置の真空度における残留ガスはほぼ02と考えられる。そのため、

表面にCsつ層が形成される。

円偏光レーザーをGaAs（100）に対して垂直に照射する。

　図5－14に、本研究でのNEA処理による光電子量の径時変化を示した。バイアス電

圧として、GaAsに・200V与えた。　Csを蒸着してから約600秒後から光電子が放出さ

れ、徐々に光電子量が増え、約1400秒後に190nA程度で安定した。

　光電子量は用いるGaAs表面に非常に敏感である。そのため毎回のNEA処理ごとに、

光電子量が安定してからの寿命が異なる。本研究では光電子量は100nA～1μA程度、

寿命は600sec～3600sec程度であった。5．4節にて電子線を調整した結果、電子線源か

ら放出した電子のうちO．3°／．をMott型スピン偏極検出器に取り込むことができる。さ
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らに、5．5節の実験で、Mott型スピン偏極検出器のチャンネルトロンの調整した際の、

取り込んだ電子線量は0．04nAであった。本研究で得たNEAによる光電子線量は、Mott

型スピン偏極検出器での測定に十分である。

5．6．4　シャーマン関数の測定

　得られた、GaAs（100）からの光電子を用いてシャーマン関数の測定を行った。

　（52）式ではスピン軌道相互作用（5．1）式の軌道角運動量1の異なる左右のチャンネル

トロンのカウント数の非対称性でアシンメトリーを定義した。今度はスピン偏極方向を

左右円偏光の向きにより反転することができるので、（5．1）式のスピン角運動量の異なる

左右円偏向におけるチャンネルトロンのカウント数N，lep，N，rcpの非対称性でアシンメ

トリーオ，を

　　　　　　　4一鑛一多1雛驚（i－1－4）（5・9）

とかける。各チャンネルで、左右円偏光に対してMott型スピン偏極度のカウント数を

計測し、アシンメトリーを求めた。

　図5－15（a）に左右円偏光に対する各チャンネルのカウント数、左回り円偏光（●），右回

り円偏光（○）としてそれぞれ示した。横軸はチャンネルの位置である。全てのチャンネ

ルのカウント数がおおよそ揃うようにチャンネルトロンへの印加電圧を調整した。カウ

ントを100000カウントまで積算した。このときの統計誤差は027％となる。（a）に示

したように左右円偏光において、積算カウント数が異なった。測定は左回り円偏光、右

回り円偏光の順で行っている。そのため、レーザーの微小なプレによる左右円偏光の強

度が異なり、光電子量も異なる。そこで、図5・15（b）に示したように、各チャンネルの

カウント数をCH1～4の総カウント数で割って規格化した。左右円偏光のカウント数

を相対的にそろえることができた。この（b）に示した値を各チャンネルのカウント数、

N，lcp，N，rcρとした。

　このN，lcp，〈r，rcpに（5．9）式を用いて各チャンネルトロンにおいてアシンメトリーを計

算した。図5・16にその結果を示した。実線で示したようにアシンメトリーはsin関数

でフィッティングできた。振幅の最大値の位置はスピン偏極方向を意味し、その値から
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（5．3）式を用いてシャーマン関数を計算できる。

　結果、振幅最大値の位置はOQであり、これは図5・3（a）よりz軸方向である。つまり、

GaAsからの光電子はレーザー入射方向にスピン偏極していることを実証している。さ

らにその値は先に述べたとおり0．25～0．35［16］［17］［18】［19】であることが知られているので、

それを（5．3）式に代入し、シャV－一・マン関数は

　　　　　　　　　0．036　　　　　　　　　　　　　＝0．10～0．14　　（∵1PGat4s＝25～35％）　　　（5．10）　　　　s＝＝一＝
　　　　　　P　　O．25～0．35

となった。但し、今後は1）oaA。の不確定幅によるシャーマン関数の幅に十分に注意しつ

っ、S＝0．12とする。

　以上より、電界放射顕微鏡・電界イオン顕微鏡付きMott型スピン偏極検出器の装置

の較正をした。
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5．7　第5章のまとめ

　CMA付きMott型スピン偏極検出器の作製、電子線の軌道調整、およびスヒ゜ン偏極

度の較正を本章で行った。以下にまとめを述べる。

o 磁性針先端からの電界放出電子のスピン偏極ベクトルを3次元的に検出するため

にCMA付きMott型スピン偏極検出器を作製した。この装置は、スヒ゜ン方向を変

えずに静電的に電子の軌道を直角に曲げるCMAを取り付け、さらに針を針軸を中

心に回転することで、スピン偏極方向を3次元的に検出できる。この測定原理はこ

れまでに無い新しい手法である

熱電子源を用い電子線軌道の調整を行った。加速電圧に対して、アライナー、CMA、

円筒型3段レンズの電圧の最適化を行った。電子線源からの総電子線量に対して、

CMAの入口に16％、Mott型スピン検出器のターゲットに0．3％の電子線を取り込

むことができた。

熱電子源を用いチャンネルトロンの調整を行った。プリアンプ後の出力パルスを測

定し、0．2V未満の出力パルスはノイズであることを確認した。アンプのゲートを

0．2V以上に設定し、ノイズによるパルスを除去した。チャンネルトロンに取り込

まれた電子数に比例した数の矩形パルス信号をカウンターボード介して自作した

Lab　Viewプログラムで計測した。チャンネルトロンの印加電圧に対するカウント

数特性を測定し、チャンネルトロンのカウント数の飽和電圧を調べた。チャンネル

トロンの飽和電圧以下で、ノイズが全く検出されないことを確認した。

GaAs（100）NEAからスピン偏極光電子を得た。　GaAIAsレーザー、偏光子、／　／4

波長板を用いて、99．6％の円偏光を作製した。GaAs（100）をNEA処理し、100nA

以上で10～50分ほどの寿命で安定なスピン偏極電子線を得た。電子線源の総電子

線量に対して、Mott検出器に取り込まれる電子線量は0．3％の0．03　n　Aであるの

で、Mott型スピン偏極検出器の測定に十分な電子線量であった。

GaAs（100）NEAから得たスピン偏極電子線を用い、　Mott型スピン偏極検出器の較

正（シャーマン関数の測定）を行った。GaAs（100）NEAからの光電子のスピン偏極度

を25～35％として測定を行ったところ、シャーマン関数は0．10～0．14であった。
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図5・1：Mott型スピン偏極検出器の原理図．（a）スピン偏極方向が紙面手

前側を向いているup状態，（b）スピン偏極方向紙面奥側を向いているdow11

状態
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図5－2：CMA付きMott型スピン偏極極検出器の模式図
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図5・3：（a）x軸方向からみたMott型スピン偏極検出器のチャンネルトロ

ンの配置と実験座標系の関係，（b）x軸とCH2，CH4の断面図としてみた、
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Mott型スピン偏極検出器のチャンネルトロンの配置と実験座標系の関係．

A〕GNER①
　　Vu

A〕GNER②
　　VL

Iens

（a）Shift （b）Trans （c）Ti忙

・’・’．う．・…　　　　　　’～ ・’・ノ．…ノ

θ1 θ1
θ

θ2 θ2　　　　　θ2

a
L
PC

図5・4：アライナーの一般的な作用．（a）調整したい軸に対し電子線がずれ

ている場合，（b）調整したい軸に対し電子線の方向が曲がっている場合，（c）

調整したい軸に対し電子線がずれ、さらに方向も曲がっている場合．
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図5・10：GaA8（100）NEA表面を用いたシャーマン関数測定装置
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GaAIAs　Laser λノ4　wave　plate
Ph・t。・4。d・

　　　　　　　図5－11：円偏光度の測定に用いた実験配置

　3（xx）　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　2ooo

　　　（a）＠After　Analyzer・lin。。r　　　　（b｝　＠GaAs｛MOI　°lin…

s・一墜．　．’1・1㎜・一゜勉轡唯轍轡
　　　　　　●　　●　　　　　　●　　●　　　　　　　　　　●　　●　　　　　　●　　●
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図5・12：円偏向度測定．直線偏光および左右円偏光の光量と検光子の角

度の関係．（a）検光子の直後の位置，（b）図5・10のGaAs（100）の位置
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　図5・13：GaA8サンプルフォルダー模式図
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図5－14：GaA8（100）NEA表面からの光電子量の径時変化
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第6章　Fe1W針先端からの電界放出電子の

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　スピン偏極度

　本研究の目的は、Fe／W針先端からの電界放出電子のスピン偏極度の測定とその制御

である。電界放出電子のスピン偏極度は針先端の磁化の向きに依存するため、針先端の

磁化を制御することにした。本研究の背景として、磁性探針を用いSP－STMの平面試

料の面内成分の磁気像を得ることに興味がある。その原理上、針の軸方向と垂直成分、

つまり針先端面の面内成分にスピン偏極方向を制御できると、もっとも大きい磁気コン

とラスを得ることが出来る。よって、針先端面の面内成分にスピン編極度を制御したい。

　磁化の向きは、結晶磁気異方性と形状磁気異方性の足し合わせで決まる。そこで本章

では、第4章にて針先端の結晶配列を調べた半球型W針と、先端形状に異方性をもた

せた扁平型W針を下地に用いることにした。

　スピン偏極度測定には第5章で述べたCMA付きMott型スピン偏極検出器を用いる。

スピン偏極度は3次元のベクトル量であるが、Mott型スピン偏極検出器は電子線の入

射方向のスピン偏極度成分を測ることができないため、電子の放出源とMott型スピン

偏極検出器の間にCMAを用い、スピン方向を変えずに静電的に電子の軌道を直角に曲

げた。針を針軸のまわりに回転し、その都度スピン偏極度を測定することで電界放出電

子のスピン偏極度を3次元的に測定する。

6．1　電界放出電子のスピン偏極度実験の手順

　図6－1に本研究で用いた実験装置の模式図と実験室系でのx，y，　zの座標軸を示した。

第5章で調整を行ったCMA付きMott型スピン検出器と第4章で述べたFe蒸着器付

きFIMIFEM装置を合体させた。その時、針先端の位置が図5－10のときのGaAs表面

と同じ位置に来るようにした。第5章で述べたように、この系でのMott型スピン偏極

検出器のシャーマン関数はS＝0．12と求められている。

　実験座標系は針の軸をz軸に取り、このz軸に直行する水平方向と鉛直方向をそれぞ

れx軸y軸とした。針はFIMIFEMチャンバーの中心にセットし、回転導入器を用い

てy軸とz軸で回転可能である。
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　針をz軸に向けて電界放出する。電界放出電子は第5章で与えられた条件の静電レン

ズをとおり、Mott型スピン偏極検出器に取り込まれる。　Mott型検出器はこの実験系で

はスピン偏極のx成分は検出できないため、針先端のスピン偏極度を3成分で求めるに

は針をz軸を中心として回転させる。

　本研究の目的はFeバV針先端からの電界放出電子のスピン偏極度ベクトルの絶対値

と方向を針に固定した座標系で求めることである。

実験室系でのスピン偏極ベクトルの3成分は極座標表示で

　　　　　　　　　　　　　Px＝PsinθCOSψ　　　　（6．1）

　　　　　　　　　　　　　　P，　・　Psinθsin　OP　（6．2）

　　　　　　　　　　　　　　　Pz＝1）cosθ　　　　（6．3）

と書ける。ここでPzはCMAでスピン方向が変わらないので、　Mott検出器で直接測る

ことができる。

　図6・2（a）に示したように、針軸に対する回転角をq。とする。たとえば扁平型針の場合、

このqaは、針軸方向からみた楕円の長軸（a軸）とx軸とのなす角である。そして、

　　　　　　　　　　　　　　　OP・一・q。　一・OP。　（6・4）

は針に固定した座標系での偏極ベクトルとa軸のなす角のx－z面内成分となる。針を

Z軸を中心として回転させると　ψ。，ψが変化し、弓冨Psinθsh｝ψが変化する。弓が最

大、P，m、xになるのはq　＝＝　90°のときであるから、それを与える針の回転角をq。mとすれ

ば、

　　　　　　　　　　　　　ψp＝90－qam　　　　　　　（6．5）

　　　　　　　　　　　　　θ一鴫餅〕（6・・）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　2　　　　2　　　　　　　　　　　　　P－P，。ax＋Pz　　（6・7）

と、すべてを実験によって求めることができる。以下この手順にそって実験結果を示す。

　図6・2（b）にMott型スピン偏極検出器のチャンネルトロンの配置と実験座標系の関係

を示した。入射電子線方向がX軸、それに垂直な水平方向がZ軸、鉛直上向き方向がy
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軸となる。

　Fe／W針先端からの電界放射電子のスピン偏極の向きを調べる場合、新たにアシンメ

トリーを対角対のチャンネルトロン同士のカウント数Nlを用いて、

　　　　　　　　　　　　　　　　Nl　一一　N3
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（6．8）　　　　　　　　　　　　　　A13冨
　　　　　　　　　　　　　　　　N，＋2＞3

　　　　　　　　　　　　　　　　N，－N2
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（6．9）　　　　　　　　　　　　　　A42＝
　　　　　　　　　　　　　　　　N，＋2＞2

とした。

　針先端からの電界放射電子のスピン偏極方向はPx，　Py，　Pzの3次元の成分を持つ。

電界放出電子を直Ue　Mott検出・器に入れた場合、（6．8）式、（6．9）式よりAl3、　A42が求まる

のみで、3次元ベクトルに対して2つ情報しか得られないため、すべてのベクトル成分

を求めることができない。そこで、CMAを入れて水平面内で正電場により電子の軌道

を直角に曲げた。このとき電子のスピン方向は保存される。その上で針をz軸を中心と

して回転させた。チャンネルトロンによるアシンメトリー－AI3、　A42をψ。の関数として

測定を行う。この結果を解析し、針先端からの電界放射電子のスピン偏極度方向を求め

る。

　スピン偏極STMISTSの探針は、　W針の上に強磁性Fe薄膜を蒸着したものが用いら

れている。従来の研究でW表面にFeを3nm以上蒸着することで、磁化が磁化容易軸

方向に固定されることが報告されている。そこで本研究ではW針先端にFeを10nm

蒸着した。

　磁性針先端からの電界放出電子のスピン偏極方向を調べるために針軸をz軸として

a軸をx軸からePaだけ回転させる。そのときのわずかな偏芯により針軸の振れが生じ、

電界放射電子の発生位置が動く可能性があるので、非磁性針を用いた場合もアシンメト

リーが検出される恐れがある。そこで本研究では、まず半球型W針先端からの電界放

出電子の測定を各q。に対して行った。その後針をFe蒸着源に向け、　Feを蒸着スピー

ドO．17A／secにて10nm先端に蒸着した。その後、このFe／W針をz方向に戻してから、

先端からの電界放出電子の測定を各ψaに対して行った。

　W針の測定で全てのチャンネルのカウント数が同じ計数率になるようにチャンネル
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トロンのゲインを調整した。全てのチャンネルにおいて積算カウント数がおおよそ

10000カウントたまるまで測定した後、チャンネルトロンの設定を変えないで、FeバV

針に対して測定を行った。

6．2実験結果および考察

6．2．1半球型Fe1W針

　半球型針はその先端形状が軸対称であるため、針回転角ワaの基準位置をどこに取る

か決める必要がある。そこで、針をセットした際のその位置を｛ア。ニ0°とする。

　表6－1，表6－2にそれぞれ半球型W針，半球型Fe／W針の針軸回転角qaと各チャンネル

のカウント数の関係を示した。ψ、＝－90°，－45°，－0°，45°，90°以外では信頼できるデ

ータがとれなかった。

　各チャンネルのカウント数N、（i＝1～4）を（6．2），（6．3）式に代入し、対角にあるCH1と

CH3およびCH2とCH4のカウント数のアシンメトリーA13およびA42を求めた。図

6－3に（a）W針、（b）FeハV針における、ψ。とアシンメトリーA13（●）およびA42（○）の関

係を示した。非磁性のW針でもアシンメトリーA13およびA42として検出される。しか

しながら、針を回転してもアシンメトリーの値が変化していないことから、これはスピ

ン偏極によるものではなく、非磁性W針先端の電子源位置の偏芯に依存するものと考

えられる。

　強磁性体を蒸着したFe／W針ではアシンメトリーAI3およびA42は電界放出電子のス

ピン偏極により生じているものと考えられるが、電子源の偏芯の効果も排除できない

そこでこの非磁性W針のアシンメトリーを、磁性針であるFe／W針のアシンメトリ・一一一

から差し引いて、スピンに依存するアシンメトリーとした。図6・4（a）にこの補正したア

シンメトリーAl3（●）およびA42（○）を示した。

　較正後のアシンメトリーを第5章で求めたシャーマン関数；S＝0．12　で割って、ス

ヒ゜ン偏極度の成分P13（●）およびP42（○）を求め図6・4（b）に示した。
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　このP13およびP42はFe／W針からの電界放出電子のスピン偏極ベクトルをx軸方向

から観察し、それぞれのチャンネルトロンCH　1とCH3，　CH2とCH4方向の成分を

求めたものである。次にP13，P42をz軸成分とy軸成分としてP，，　Pz　に書き直す。

　図6・5にスピン偏極ベクトルPとPi3、　P42成分およびPy、　P。成分の関係を示した。

スピン偏極ベクトルのyz面内成分　Psinθ　とCH4方向のなす角をurとすれば、

　　　　　　　　　　　　」『3＝。P　sillθsinψ　　　　　　（6．10）

　　　　　　　　　　　　P42＝　P　sin　e　cosOP　　　（6．11）

　　　　　　　　　　　　　Psinθ＝　　P132＋P，22　　（6．12）

　　　　　　　　　　　　ψ一鴫）（6・13）

である。これを実験室座標系で表せば、

　　　　　　　　　　　P。－P・inθ…（ψ　－22．5°）（6．14）

　　　　　　　　　　　P，・・’P・i・θ・i・（V　－22．5°）（6．15）

となる。

結果は表6－2にまとめた。

　図6－6に半球型Fe／W針による電界放射電子のスピン偏極ベクトルのPz（●），　Py（○）

成分を示した。針の実験座標系での配置からPzは針軸方向のスピン偏極を示す。針軸

方向のスピン偏極度はz軸に関する針の回転角qaを変えても変化しない。図6－6中の

黒色実線で示したようにPzを直線でフィッティングすると、スピン偏極度は

　　　　　　　　　　　　　Pz＝Pcosθ＝0．28　　　　（6．16）

であった。

　実験座標系での配置からPyは針軸に対して垂直面内方向のスピン偏極度のy軸への

射影成分である。そこで針軸をz軸として回転角甲aだけ変化させると、Pyはsin関数

的に変化する。図6－6の灰色実線で示したようにPyは

　　　　　　　　　　　尺一一〇・30Si・（eP．＋31°）・0・13（6・17）

と、sin関数でフィッティングできた。しかし、ここで本来原理的には検出されない底
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上げ定数が検出されていることがわかる。前述のとおり、非磁性針のアシンメトリーを

差し引くことにより、偏芯による電子線強度差に依存したアシンメトリーの補正は行っ

た。針先端の磁化が偏芯により回転軸対象に回転しないため、この底上げ定数が生じた

と考えられる。そこでこの回転軸のぶれをPzの変化量としてsin関数フィッティング

で求め、実際のスピン編極度から補正した。この補正後のPz，Pyも表6－2に示した。

　図6－7に補正後の半球型FeバV針による電界放射電子のスピン偏極ベクトルのPz（●），

Py（○）成分を示した。黒色実線で示したようにPzを直線でフィッティングすると、ス

ピン偏極度は

　　　　　　　　　　　　　A　＝1）cosθ＝0．31　　　（6．18）

であった。

　また、補正後のPyの振幅は針軸と垂直方向のスピン偏極度の最大値を示し、

　　　　　　　　　　　　　P　　　＝1）sinθ＝0．31　　　（6．19）
　　　　　　　　　　　　　　、max

であった。また位相

　　　　　　　　　　　　　　ψa＝－120°　　　　　（6．20）

で最大値を示した。

　半球型Fe／W針先端のスピン偏極度の絶対値は

　　　　　　　　　　　　P－P，max2＋P，2　－O．44　（6．21）

となる。

　平坦なFe表面のスピン偏極度は様々な報告がされているが、その値はおおよそ30％

から50％である。本研究の値もそれらとおおよそ一致した。針先端のスピン偏極度の

針軸方向Pz、針軸に対して垂直方向のPy、さらにPyが最大になるqaが求まった。

そこで針先端のスピン偏極ベクトルを求めることができる。結果として、半球型Fe／W

針先端のスピン偏極方向は針軸に垂直な面内方向で、から（p，3　CO°一（－120°）＝　210°、

針軸（z軸）から　θ＝45°傾いた方向であった。

　　本研究にて半球型Fe／W針先端のスピン偏極ベクトルの測定に成功した。これは、

針先端のスピン偏極ベクトルを3次元全て測定した初めての例である。

　半球型Fe／W針のような軸対称な形状の場合、その針表面のFeは先端の結晶配列に
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より磁化容易軸方向に磁化しやすいと考えられる。しかしながら、第4章で述べたとお

り、本研究において半球型FeバV針先端の原子配列について明確な情報は得られておら

ず、その先端の結晶磁気異方性によるスピン偏極ベクトルの制御は現在のところ困難で

ある。

6．2．2　扁平型Fe／W針

　前節にて、半球型FeバV針のスピン偏極ベクトルの測定について述べた。本節では、

同様に扁平型Fe／W針のスピン偏極ベクトルについて測定する。

　表6・3に（a）W針、（b）Fe／W針における、針軸回転角　qaと各チャンネルのカウント

数の関係を示した。qb＝・135°，・90°，－45°，45°以外では信頼できるデータがとれな

かった。

　各チャンネルのカウント数Ni（i＝1～4）を（6．2），（6．3）式に代入し、対角にあるcHlと

CH3およびCH2とCH4のカウント数のアシンメトリーA13およびA42を求めた。図

6－8に（a）W針、（b）FeバV針における、甲。とアシンメトリーA13（●）およびA42（○）の関

係を示した。半球型針の場合と同様に、非磁性のW針ではアシンメトリ・一一A13および

A42は小さいが、完全にゼロではない。今回も、非磁性W針のアシンメトリーは電子源

の位置の偏芯に依存するものと考えられる。

　FeハV針においても、非磁性W針のアシンメトリーを、磁性針であるFe／W針のアシ

ンメトリーから差し引いて、スピンに依存するアシンメトリーとした。図6・9（a），（b）に

それぞれ、補正したアシンメトリーAl3（●），A42（0）および、アシンメトリーから計算し

たスピン偏極度の成分P13（●），P42（○）を示した。さらに、　Pl3，P42をz軸成分とy軸成分

としたPz，Pyに書き直し、結果を表6　－4にまとめた。

　図6－10に扁平型Fe／W針による電界放射電子のスヒ゜ン偏極ベクトルのPz（●），

Py（○）成分を示した。半球型Fe／W針と同様にPzは針軸方向のスピン偏極を示す。針

軸方向のスピン偏極度はz軸に関する針の回転角ψ、を変えても変化しない。図6－10中

の黒色実線で示したようにPzを直線でフィッティングすると、スピン偏極度は

　　　　　　　　　　　　　Pz＝Pcosθ＝0．12　　　（6．22）
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であった。

　また、Pyに関しても、半球型Fe／W針と同様に針軸に対して垂直面内方向のスピン

偏極度のy軸への射影成分であるため、針軸をz軸として回転角ψaだけ変化させると、

Pyはsin関数的に変化する。図6－10灰色実線で示したようにPyは

　　　　　　　　　　　Py＝O．35Sin（（ρa＋29°）＋OD71　　（6．23）

と、sin関数でフィッティングできた。やはり、ここでも底上げ定数が存在する。そこ

で半球型Fe／W針の場合と同じ方法で補正を行い、補正後のPy，Pzも表6－4に示した。

図6－11に補正後の扁平型Fe／W針による電界放射電子のスピン偏極ベクトルのPz（●），

Py（○）成分を示した。黒色実線で示したようにPzを直線でフィッティングすると、ス

ピン偏極度は

　　　　　　　　　　　　　　P－＝Pcose＝0．16　　　（6．24）

であった。

　また、補正後のPyの振幅は針軸と垂直方向のスピン偏極度の最大値を示し、

　　　　　　　　　　　　　　P　　　＝1）sinθ＝0．36　　（6．21）
　　　　　　　　　　　　　　♪’　「nax

であった。また位相

　　　　　　　　　　　　　　　ψa＝62°　　　　（6．22）

で最大値を示した。

　扁平型FeバV針先端のスピン偏極度の絶対値は

　　　　　　　　　　　　P－P，　m．2＋P，2　－O．39　（6．23）

となる。

　この値は、半球型FeバV針の結果ともおおよそ一致している。

　針先端のスピン偏極度の針軸方向Pz、針軸に対して垂直方向のPy、さらにPyが最

大になるψ。が求まった。そこで針先端のスピン偏極ベクトルを求めることができる。

針軸に対して垂直な断面は非常に細長い楕円形となっており、長軸をa軸とした。

　結果として、扁平型Fe／W針先端のスピン偏極方向は針軸に垂直な面内でa軸から

ψ，＝90°－62°＝28°、針軸（z軸）から　θ冒66°傾いた方向であった。

　この扁平型Fe／W針のような軸対称性を持たない形状を取ったとき、表面のFeは先
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端の長軸方向に形状異方性により磁化しやすい。今回測定された扁平型Fe／W針からの

電界放出電子のスピン偏極方向は針軸に垂直な面から24°立ち上がった方向、面内で

長軸（a軸）から28°傾いている。

　針先端からの電界放出電子のスピン偏極度は、半球型Fe／W針、扁平型Fe／W針とも

にこれまでの平坦なFe表面のスピン偏極度の値とおおよそ一致していることから、本

研究で行ったスピン偏極度測定の結果は信用できる値である。さらに、半球型Fe／W針

に比べ、扁平型Fe／W針を使用したほうが、スピン偏極ベクトルの針軸と垂直成分（針

先端面内成分）が大きい。しかしながら、電界放出点におけるFeからの放出電子のスピ

ン方向は形状による全体の磁気異方性の方向とは異なっていた。

　本研究で用いた扁平型W針の先端の結晶方位は針軸に対して垂直な長軸方向に

＜110＞配向している。しかしその上のFeの原子配列に関しては今のところ明確な情報

は得られていない。
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6．3第6章のまとめ

　本章では、Fe／W針先端からの電界放出電子のスピン偏極ベクトルを測定することと、

そのスピン偏極度を制御することを目的とした。半球型Fe／W針と扁平型Fe／W針どち

らの針においても、その先端からの電界放出電子のスピン偏極度を3次元的に測定する

ことに成功した。以下にそのまとめを述べる。

●

針先端の電界放出電子のスピン偏極度を3次元的に解析する手順を示した。

本研究にて、初めて磁性針先端のスピン偏極度を3次元的に測定することに成功し

た。

半球型Fe／W針先端からの電界放出電子のスピン偏極ベクトルを測定した。スピン

偏極度は44％で、その方向は針軸に垂直な面から45°立ち上がった方向に傾いて

いた。

半球型Fe／W針はその先端の結晶配列が明らかでないこと、形状が針軸に対して対

称的あることから、スピン偏極度の方向は制御できない。

扁平型FeバV針先端からの電界放出電子のスピン偏極ベクトルを測定した。スピン

偏極度は39％で、その方向は針軸に垂直な面から24°立ち上がった方向、面内で、

楕円長軸から28°傾いていた。半球型Fe／W針に比べて、スピン偏極ベクトルが

針軸に対して垂直成分（針先端面成分）に大きい。しかしながら、電界放出点におけ

るFeからの放出電子のスピン偏極方向は形状による全体の磁気異方性の方向とは

異なっていた。
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㈲
spin　P°la「izati°n　di「ecti°n

ib）

　　P5加〃
　　　　　　　　　CH2
　　　　　　　　　157．5°

　　　　Tip　direction

　　　　　　x

，9篇

　　EleCtron　beam　direction

婚。、、

　　　337．5°

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　247．5°

図6－2：（a）z軸方向から扁平型針を見たときの実験座標における針先端の

スピン偏極ベクトル，針の回転角の関係，（b）Mott型スピン偏極検出器のチ

ャンネルトロンの配置と実験座標系の関係．
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　　　　（a）　Hemisphere　w　tip　　　　　　　　　　　（b）　Hemisphere　FelVV　tip

　　o．o6　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　o．o6

。．。．。3　　　圏。。。3
　り　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　の

　o　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　e

　　e．03
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　4〕．03

　　く｝．06

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　つゆ　　　　．180　　　　　　£0　　　　　　　0　　　　　　　90　　　　　　180　　　　　　　　■180　　　　　　尋0　　　　　　　0　　　　　　　90　　　　　　180

　　　　　　Tip　rotating　angle艦【deg］　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Tip　rotating　angle　g㌦【deg】

図6・3：z軸回転角ψ。とアシンメトリーA13（●），A42（○）の関係．（a）半球

型W針，（b）半球型Fe／W針
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図6－4：（a）非磁性針による補正後の半球型Fe1W針のアシンメトリー．

A13（●），A42（○），（b）アシンメトリーA13およびA42から求めた、スピン偏

極ベクトル，P13（●），P42（○）．　CH　1とCH3，CH2とCH4方向の成分．
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ψα N1 N2 N3 N4 A13 A42

・90° 9260 10625 10332 9776 ・0．0547 一〇．0416

・45° 9529 10657 10445 9884 ・0．0458 一〇．0376

0° 9634 10612 10478 9945 一〇．0419 ・0．0324

45° 9640 10581 10465 9842 一〇．0410 ・0．0361

135° 9428 10532 10088 9518 一〇．0338 ・0．0505

表6－1：半球型W針。針軸回転角（Paと各チャンネルのカウント数，アシン

メトリーの関係．信頼できるq、一・90°，－45°，0°，－45°，135°のみ示す．

ψα N1 N2 N3 N4 Al3 A42 P13 P24 Pz Py 　Pz

竦ｳ後

　Py

竦ｳ後

一90° 9893 10289 10096 9895 0．0446 0．0221 0，371 0，184 0，335 0，378 0，336 0，261

・45° 9473 10075 9809 9810 0．0284 0．0243 0，237 0，203 0，254 0，222 0，316 0，099

0° 9923 10523 10672 10104 0．0056 0．0121 0，047 0，101 0，164 ・0．049 0，251 一〇．184

45° 9533 10240 10409 10353 ・0．0029 0．0417 ・0，024 0，347 0，312 一〇，155 0，373 一〇．294

135° 9332 9919 9974 10915 0．0432 0．0189 0，360 0，158 0351 0，053 0，289 一〇，077

表6－2：半球型Fe1W針における、針軸回転角

ント数，アシンメトリー，スピン偏極度の関係．

ワ。と各チャンネルのカウ
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図6・8：z軸回転角¢。とアシンメトリーA13（●），A42（○）の関係．（a）扁平

型W針，（b）Fe1W扁平針．
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図6－9：（a）非磁性針による補正後の扁平型Fe1W針のアシンメトリー．

A13（●），A42（○），（b）アシンメトリーA13およびA42から求めた、スピン偏

極ベクトル，P13（●），P42（○）．　CH　1とCH3，CH2とCH4方向の成分．
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図6・10：扁平型Fe1W針からの電界放射電子のスピン偏極ベクトル．

Pz（●），Py（○）成分．点線はPyを定数で，実線はPyを8in関数で，フィッ
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ψσ Nl N2 N3 N4 A13 A42

・135° 9855 10448 9985 10777 ・0．0065 0．0155

一90° 10492 10600 10308 10736 0．0088 0．0063

一45° 10305 10751 10385 10577 ・0．0038 ・0．0081

45° 10551 10813 10682 10905 ・0．0061 0．0042

表6－3：扁平型W針。針軸回転角qaと各チャンネルのカウント数，アシン

メトリーの関係．信頼できるψ、＝・135°，－90°，－45°，45°のみ示す．

ψ4 N1 N2 N3 N4 Al3 A42 P13 P24 Pz Py 　Pz

竦ｳ後

　Py

竦ｳ後

一135° 10650 9977 11255 10946 ・0．0211 0．0308 ・0．175 0，256 0，145 一〇261 0，149 一〇．341

・90° 11751 10308 12100 11055 一〇．0235 0．0286 一〇．195 0，238 0ユ70 一〇。272 0，185 一〇．343

一45° 11033 10009 11090 10011 0．0013 0．0083 0，010 0，069 0，068 一〇．017 0，144 一〇．088

45° 9038 10012 8244 10041 0．0521 ・0．0027 0，433 一〇．023 0，145 0，410 0，166 0，337

表6・4：扁平型Fe1W針における、針軸回転角

ント数，アシンメトリー，スピン偏極度の関係．

qaと各チャンネルのカウ
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第7章　結論

　本研究の前半ではW針先端の原子配列と仕事関数に関して研究した。

　W細線は引き伸ばしの作成過程で、線引き方向にっよく＜110＞配向する。購入した

W細線を2000K，100時間以上通電加熱することにより、径全体を一つの単結晶とする

ことができた。軸方向には2mm程度まで成長していることが，自作したマイクロビー

ムX線回折で確認された。

　一方、圧延薄板では圧延方向に〈110＞配向する。したがって圧延方向と直角に切り

出した細長い短冊状の薄板をエッチングすれば、先端の結晶粒の〈110＞方向は短冊の

長手方向と垂直となる。

　W針の作成には、従来のNaOH水溶液を用いた電界エッチングと、食卓塩が飽和し

たアンモニア水を用いた電解エッチングの2通りを試みた。後者のほうが反応がおそく

熟練すればより鋭い針（先端曲率半径100nm以下）ができる。

　多結晶W線、単結晶W線、短冊状W薄板、それぞれから半球型、4角錐型、扁平

型の3種類の先端形状をもつW針を作製できた。これらの針先端からの電界放射顕微

鏡（FEM）と、電界イオン顕微鏡（FIM）の実験を行った。

　半球型W針のFIM像は先端に（110）をもち、これに平行な（110）の円盤面の端

のステップ原子が同心円状につらなって明るくみえた。単結晶W針の4角錐は［110】方

向を向いているが、単純に｛101｝4面ではなく、稜とステップ原子が連なった複雑な

線分が明るくみえた。扁平針のFIM像は電界蒸発後単一のスポットとなった。

　半球型W針のFEMは先端の（011）は暗く　（121），（112），（－121），（－112）面が明るくみ

えた。放電特性は高圧部をのぞいて針先端を半球型のモデルとしたときのF・N

（Fowller・Noldheim）plotによく一致した。4角錐型W針の放電特性はこれと大きく

異なり、高電圧側でF－Nplotにのるが低電圧側では大きくはずれ、　F－N　plotの10倍

程度まで放電電流が上がった。稜からの電子放出が面からのそれより格段に容易である

ことを示唆している。扁平型W針では電界蒸発後、尾根部の最も鋭い1点のみから電

子放出された。F・Nplotは電界蒸発によって、高電圧側にシフトした。

　半球型W針軸正面からFeを5nm真空蒸着した。　W清浄表面の結晶方位に依存し

たFeのエピタキシャル成長は観測されなかった。　Fe1WのFIM像の中心は暗く、その
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まわり径8～18nmの円環部が明るい。電界放出電流のF・Nプロットは清浄Wより低

電圧側にシフトした。針先の半球径の変化は無視できるので、このシフトはFeの仕事

関数がWより低いことに起因するといえる。

　本研究の後半は、Fe／W針先端からの電界放出電子のスピン偏極度測定に関するもの

である。スピン偏極度の測定はモット検出器を用いるのが標準的であるが、これでは電

子線の進行方向のスピン偏極度を求めることができない。そこでそのまえに電子線の軌

道を静電的に直角にまげるCMA（clyndrical　mirror　analyzer）をいれて、さらに針を

軸の周りに回転できるような装置を自作した。

　GaAs（110）NEA表面に円偏光を入射して発生するスピン偏極度P＝O．3の光電子を

用いて装置の較正を行い、非対称性A＝0．036を観測したので、この装置のシャーマン

関数は　SニA∠P＝0．12と求められた。

　半球型Fe／W針に関しては、針の軸方向の成分がPz＝0．31，これに垂直な成分の最大値

はPmax＝0．31、偏極度の絶対値は　Pニ0．44となった。偏極方向は針軸から45°傾い

た方向である。半球型では外見上軸対称であり、針先の結晶方位は推定できない。

圧延したW薄板では、圧延方向にW＜110＞が配向するので、圧延方向に垂直に細い短

冊を切り取りこれをエッチングして扁平な針をつくれば、扁平方向に＜110＞となる。

外見上も異方的で形状異方性も期待できる。このようなW扁平針の先端にFeを蒸着し

た針を作成し、電界放出電子のスピン偏極測定を行った。

　Fe／W扁平針のスピン偏極度の絶対値は0．39となった。その偏極ベクトルの方向は針

軸と66°、垂直面内で楕円長軸と28°をなしていた。

　以上の結果よりW上のFeからの電界放出電子のスピン偏極度はP＝0．42となってい

ることは注目に値する。しかしながらその偏極ベクトルは針ごとに異なった方向をとっ

ている。今後さらに測定をかさね、針先の形状、結晶方位との関連を調べることが望ま

れる。さらに興味あることは、これがスピン偏極トンネル顕微分光に関与する電子のス

ピン偏極ベクトルと同一かどうかである。後者に関しては、超高真空中で壁開したGaAs

（110）に円偏光を照射して得られるスピン偏極電子をもちいてトンネル分光の測定が

独立になされている。超高真空槽内で同一の針を用いてFIMIFEMとSP－STSが測定

できる装置の開発が期待される。
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付録A

A．1　ガラスキャピラリーの引き伸ばし実験

A．1．1　実験および手順

　図A・1にガラスキャピラリー引き伸ばし実験の実験配置（a）模式図、（b）装置図を示し

た。円筒型電気炉を用いた。円筒型電気炉の温度は電気炉の中心部に取り付けたK型熱

電対を用いて測定した。電気炉電源はAC電源を用いた。円筒型電気炉は外径φ65×

145mmで内径がφ13mmである。円筒型電気炉は上下に0．01mmおきに300mm可動

なステッピングモーター駆動型ステージに取り付けた。ガラス棒の伸びた長さは精度

lmmで測定した。

　ガラスキャピラリーは長さ400mmで切り出した。ガラスキャピラリーは円筒型電気

炉の中心軸にセットした。上端をチャックで固定し、下端を重りで引っ張った。

　円筒型電気炉に与えた電力と電気炉中心温度の関係を図A－2（a）に示した。このように

円筒型電気炉温度は電気炉に与える電力で制御できた。この中心部の電気炉温度をセッ

ト温度として用いる。図A－2（b）に円筒型電気炉の中心軸上における温度分布を示した。

●と○はそれぞれセット温度328℃と642℃に対応する。図A－2（b）の縦軸は左側が

328℃、右側が642℃の場合である。横軸は円筒型電気炉の上端をOmmとし、そこか

らの距離とした。

　結果、温度勾配はセット温度で変わらなかった。円筒型電気炉上端から40mmの位

置が最も温度が高かった。その最高温度は、セット温度より3％高かった。ガラスキャ

ピラリーは、温度の最も高い円筒型電気炉上端より40mm付近でセット温度にて引き

伸ばされると推測される。
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A．1．2　ガラスキャピラリーの引き伸ばし実験の結果および考察

　外径φ3mmのストレートキャピラリーからテーパーキャピラリーを作製した。全て

の実験においてストレートキャピラリーを長さ400mmで切り出し、520mmまで、伸

び長さにして120mm引き伸ばした。

　図A－3にガラスキャピラリーの引き伸ばし実験およびシミュレーションにおける、時

間と伸び長さの関係を示した。このときの重りは71．8g、セット温度は761℃とした。

×は実験値、2本の実線はシミュレーション結果である。　時間に対する伸び長さの関

のシミュレーションを行った。シミュレーションは2次元モデル［1】【2】と3次元モデル13】

～17】に対して行った。2次元モデルの計算は、ニュートンの2次元せん断変形方程式（A．1）

を用いた。ガラスキャピラリーの軸方向の張力の応力を　。、、張力による圧力を　。、、ガ

ラスの粘度を　とすると、

　　　　　　　　　　　　　δεzz／（it・一・Uzz／（30P）（A．1）

とかける12］。3次元モデルの計算は、さらにガラスキャピラリーの3次元的な変形を考

慮に入れた。つまり（A．1）式をzに対して水平方向のx，yに対しても加える。

　図A－3の黒線と灰色線に、単軸有限要素を用いた2次元モデルと3軸有限要素を用

いた3次元モデルによるシミュレーションの結果を示した。どちらのシミュレーション

結果でも、伸び長さにして30mm程度までしか一致しなかった。

　図A－4に同じ重りでセット温度を712℃（●）、731℃（）、760℃（×）と変えて引き伸

ばし実験を行った結果を示した。重りは46．8gを用いた。この傾きから伸び速度を求め、

図A・5に示した。同じく、セット温度を712℃（●）、731℃（）、760℃（×）における結

果である。セット温度を高温に設定すると伸び速度が速くなった。さらに伸び速度はセ

ット温度が712℃と731℃の場合で1000秒後、760℃の場合1200秒後にほぼ一定速度

になった。図A・3より、伸び長さが短い領域ではシミュレーション結果と一致する。そ

こで、図A－4の結果と式（A．1）より使用したボロシリカガラスの粘度を求めることがで

きる。図A・6に各温度に対するボロシリカガラスの粘度の値を示した。×は実験値、実

線は計算より求めた結果である。実験結果は計算結果とわずかに異なった。この違いは、

ガラスキャピラリーの熱伝導による熱リークやガラスの3次元応力により生じたと考

えられる。
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　図A・7に同じセット温度を用い、重りを46．8g（●），71．8g（），96．8g（×）と変えて引き

伸ばし実験を行った結果を示した。縦軸は伸び長さを重りの重さで規格化したもので示

した。セット温度は760℃である。全ての重りに対して結果が一致した。これは伸び速

度が重さに比例することを意味する。

　作製したテーパーキャピラリーの外径を測定した。図A－8（a），（b）に作製したテーパー

キャピラリーの軸方向の位置と外径の関係を示した。円筒型電気炉上端をOmmとした。

（a）は図A・4により引き伸ばしたキャピラリーで、それぞれが712℃（●）、731℃（）、

760℃（×）である。　（b）は図A－7により引き伸ばしたキャピラリーで、それぞれが

（●），71．8g（），96．8g（×）である。全てのキャピラリーに対してそのテーパー形状が同じ

であった。ゆえに、キャピラリーを引き伸ばしたときの形状は、引き伸ばす温度、重り

の重さに依存しないことがわかった。引き伸ばす温度と重りの重さは伸び速度のみ制御

できることがわかった。

　次節でパラボラキャピラリーの作製方法について述べる。

A．2　パラボラキャピラリーの作製

A．2．1　実験および手順

　実験装置は図A－1を使用した。テーパーキャピラリーの作製には外径φ3mmのスト

レートキャピラリーを用いた。内径はφ1n25umとφmlOOumのものを用意した。電気

炉はセット温度760℃とした。重りは46．8gを用いた。キャピラリーはセット温度に到

達後、すばやく電気炉内にセットした。電気炉は上下可動で、PCを用い速度制御を行

った。電気炉の移動精度は0．01mm／pulseである。テーパーキャピラリー作製後、円筒

型電気炉温度を室温まで下げた。

A．2．2　電気炉速度とテーパーキャピラリーの関係

　図A・9に電気炉速度0．54mm！sec（●），0．3mm／sec（），0．26mm／sec（），0．19mm／sec（）、

O．11mm／sec（○），0．05mmlsec（＊），Ommlsec（×）で作製したテーパーキャピラリーの軸方
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向の位置と外径の関係を示した。電気炉は定速で動かした。正の電気炉速度は電気炉が

下る方向に対応する。全ての実験においてガラスキャピラリーを長さ400mmで切り出

し、460mmまで伸び長さにして60mm引き伸ばした。

　テーパーキャピラリーとしてその径が最も細いとこから上端側を用いる。上端側は図

A－9で最細部から左側に対応する。

　電気炉速度を遅くするとキャピラリー軸に対する外径の傾きで表されるテーパー角

が急になることがわかった。

　この様にして、電気炉速度でテーパーキャピラリーのテーパー角を制御できた。しか

し、どの速度に対するテーパーキャピラリーもその形状はパラボラではなかった。そこ

で電気炉速度を段階的に変化させ、パラボラキャピラリーを作製することにした。

A．2．3　電気炉速度のコントロールによるパラボラキャピラリーの作製

　パラボラキャピラリーを作製する1つの方法について述べる。図A・10（a）に図A－9の

関係より作製した電気炉の移動距離と電気炉速度の関係を示した。電気炉速度を段階的

に遅くしていく。この場合、キャピラリーの上側から下側に向けそのテーパー角が連続

的に急になっていき、パラボラ形状を得られると推測した。

　図A－10（a）の電気炉速度を用いて、実際にパラボラキャピラリーを作製した。図

A－10（b）にキャピラリーの軸方向の位置とパラボラキャピラリーの外径の関係を示した。

本研究では内径がφm25um（●）とφi。100um（）のストレートキャピラリーから作製し

た。両方のキャピラリーでその形状が一致した。さらに、そのキャピラリーの形状はパ

ラボラ関数でフィッティングできた。パラボラキャピラリー軸方向の距離、外径をそれ

ぞれZ［mm］、　R［mm］として

　　　　　　　　　　　　　Z＝－19．21R2＋215．5　（A．2）

となった。

　さらにキャピラリーの内径を測定した。図A－11（a）（b）にパラボラキャピラリー軸方向

の位置における内径および外径の関係を示した。（a）は内径φ1。25Ulnのストレートキャ

ピラリーから作製したパラボラキャピラリー。（b）は内径φ、。100umのストレートキャ

ピラリーから作製したパラボラキャピラリーである。外径と内径の比は一定でないこと
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がわかった。その比はパラボラキャピラリーの出口に近いほど大きくずれていた。そこ

で図A－12に、パラボラキャピラリーの軸方向の位置における外径と内径の比の関係を

示した。それぞれ内径φi。25um（●）とdi　in　100um（）のストレートキャピラリーから作

製したパラボラキャピラリーに対応する。どちらのパラボラキャピラリーも入口から

40mmほどは外径と内径の比が一定であった。その比は入口から40mm～160mmまで

徐々に大きくなった。また、外径と内径の比の変化は明らかに●のほうが大きかった。

これはおそらく表面張力による効果であると考えられる。ガラスキャピラリーの場合、

内径が小さいほどその効果は大きくなる。

　図A・11（a）（b）中それぞれのパラボラキャピラリーの内径を軸方向の位置に対してパ

ラボラ関数でフィッティングしたものを実線で示した。外径と内径の比の関係が異なっ

ても、それぞれの内径はパラボラ関数でフィッティングできた。内径φi。25umとφ

in　100umのストレートキャピラリーから作製したパラボラキャピラリーのパラボラ関

数はパラボラキャピラリー軸方向の距離、内径をそれぞれz［mm］、　r［um］としてそれぞ

れ（A．3）（A．4）式

　　　　　　　　（b　in＝　25um：　z＝－941234r　2＋189。98　　　（A．3）

　　　　　　　　φin＝100u〃1：　　z＝－71740r　2＋241．84　　　　（A．4）

となった。以上のようにパラボラキャピラリーを作製した。
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（a）

Chuck

Fumace　Power
Supply

図A・1：ガラスキャピラリーの引き伸ばし実験配置．（a）模式図，（b）装置図．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　4oo　　　　　　　　　　　　　　　　　　　8co

，㈲

　0。　20r。60　a。10。120　t40　°ao　。　50　1。。　；。。O
　　　　　　　Furnace　power【WI　　　　　　　　　　　　　　　　　　Distance　［mml

図A－2：（a）円筒型電気炉に与えた電力と電気炉中心温度の関係，（b）セット

温度328℃（●），642℃（○）円筒型電気炉中心軸上の温度分布．
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図A－3：ガラスキャピラリーの引き伸ばし実験およびシミュレーション結

果．時間と伸び長さの関係．重り71．8g、セット温度761℃．×は実験値，

黒線は2次元モデル、灰色線は3次元モデルでのシミュレーション結果．
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図A・4：ガラスキャピラリーの引き伸ばし実験における時間と伸び長さの

関係．セット温度712℃（●），731℃（），760℃（×）．重りは46．8g．
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図A・5：図A－4から求めた、引き伸ばし伸ばし時間と伸び速度の関係．セ

ット温度712℃（●），731℃（），760℃（×）．重りは46．8g．
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図A・6：図A・4の結果と式（3．2）から求めた、ボロシリカガラスの温度に

対する粘度．×は実験値，実線は計算値．
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図A・7：ガラスキャピラリーの引き伸ばし実験における時間と伸び長さの

関係．重り46．8g（●），71．8g（），96．8g（X）．セット温度は760℃．

　4　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　4
　　　（a）　　　　　　　Weight＠e6・89　　　　　　（b｝　　　　　TemperatUre＠760℃
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蓬2　e．　　　　ノ’　　　鎧2　hD

o　　　　　　　　　　　　　　　　x76σ℃　　　O

　o　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　O
　　O　　　　　　50　　　　　100　　　　150　　　　200　　　　250　　　0　　　　　50　　　　　100　　　　150　　　　200　　　　250

　　　　　　　Distance【mm】　　　　　　　　　　DiStance【mm】

図A・8：作製したテーパーキャピラリーの軸方向の位置と外径の関係．円

筒型電気炉上端をOmmとした．（a）図A・4に示したキャピラリー．それ

ぞれ712℃（●）、731℃（）、760℃（×）の結果，（b）図A・7に示したキャピ

ラリー．それぞれ（●），71．8g（），96．8g（×）の結果．
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図A・9：電気炉速度0．54mm18ec（●），0．3mmlsec（），0．26mm18ec（）、

0．19mm18ec（），0．11mm18ec（○），0．05mm18ec（＊），Omm18ec（×）で作製

したテーパーキャピラリーの軸方向の位置と外径の関係．セット温度

760℃，重りは46．8g，伸び長さは60mm．
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図A・10：（a）図A－9の関係から求めたパラボラキャピラリー作製用、電気

炉移動距離と電気炉速度の関係．（b）（a）の電気炉速度で作製したパラボラ

キャピラリー．内径φ25um（●），内径φ100um（）ストレートキャピラリ

ーから作製．
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図A・11：パラボラキャピラリーの軸方向の位置における内径（）および

外径（●）の関係．（a）内径φi。25um，（b）内径φi。100um，ストレートキャピ

ラリーから作製．
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図A・12：パラボラキャピラリーの軸方向の位置における外径と内径の比

の関係．内径φ25um（●），内径φ100umストレートキャピラリーから作

製．
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