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X線トポグラフ観察用高分解能

　　低温試料ステージの試作

　　　　　　（昭和53年5月31日　原高受’付）

物理学教室近浦吉則
ANew　Specimen　Stage　for　Low　Temperature　X－Ray　Topography

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　by　Yoshinori　CHIKAURA

一Abstract＿

　　Aspecimell　stage　wlth　a　vacuum　chanlber　for　low　temperature　X－ray　topography　and　its

associated　equipment　have　been　constructed，　TIle　system　ha§merits　of　high　geometrical　reso－

IutioII　alld　high　stability　and　smalI　distributioll　of　temperature．　It　is　demonstra亡ed　that　the

system　enables　us　to　observe　X－ray　topogriilplls　with　high　re501utioll　at　the　tel皿perature⑪f　liquid

nltrogen，

§1瀦論　　　　　　　　り行なわれなかっだの1ま肝で述べ砿3の醒な点
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　があるためである。

　結晶の一次構造，すなわち単位胞の構造，は回折図形　　　　まず第1は分解能の問題である。入射X線が単色化さ

の対称性，大きさおよび個々の回折斑点の積分強度に反　　　れていない場台には入射線は§2で述ぺるように普通1

映され，格子欠陥，分域等の二次構造は個々の回折斑点　　　　［分］程度の角度広がりがあるため，1［μm］程度の分

内部の強度分布にその情報を与えている。このような二　　　解能をえるには原子核乾板を試料結晶に10［ml11］以内

次構造の場所的分布を種々の回折効果を利用して硯察す　　　に近づけなければならない。

る方法がX線トポグラフィ11と呼ばれ，現在では比較的　　　第2の問題ぱ試料全体の温度分布である。試料全体が一

完全な単結晶の物性研究の手段として広く応用されるに　　　定温度になっていない場台は、温度の場所的変化による

いたっている2，。　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　微小な｛10－5程度の）格子歪が生じ動力学的な回折効果に

　しかし従来の研究は，そのほとんどが室温の試料を対　　　より記録された回折像のバックグランドが異常に高くな

象としているために，研究の範囲がかなり制限されてい　　　る。その結果、商察したい現～1によるX線の情報がパック

る。もし低温（たとえば液体窒素温度）において試］Slの　　　グランドに埋もれてしまう。試料の温度勾配が極端に大

トポグラフ硯察が出来ればX線トポグラフィの適用範囲　　　きくなると，試料の曲が1〕によって試料全体からの回折

は磁性体，誘電体の分域の問題はもとより結晶塑性や相　　　が起こらなくなる。

転移等の研究にも応用することができる。　　　　　　　　　第3の問題は試料温度の時間的なゆらぎである。SOR等

鈴木ら31はデュワー内の液体窒素をヒーターで気化させ　　　の強力なX線源を使用する場合5，を除けば，普通のX線

て取り出した低温の窒素ガスを発泡スチロールでつつん　　　源〔回転対陰極型x線源を含む〕では、数時間二数十時

だ試料に吹付ける方法を提案した。この方法は試料ステ　　　　問の露出を必要とする。したがってこの時悶内に温度の

一ジの製作が簡単な点で優れているが，試料およびその

周辺蹴発生搬やすい点や灘するように試料　蝶蕊：蕊㌔慧懸二lll禦：禦
の温度安定性および分解能の点で改良の余地があるもの　　　　ロン枚射光〔SOR｝を利用した低温トポプラヲ辺察は｝i：者

と考えられている。この他に低温トポグラフ硯察があま　　　　　ら5）によってなされた。
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変動があってはならない．　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　』θ≒1x10叫〔rad〕

第1の問題を鰍すろ担・に試料ステージを小さくす　　　・㍍＝1［卿〕　　　　　　（4｝

ろとぷ2および第3の問題撒命的にな6・詫第　他の財他の1寺酬、ついても水平酬能は〔3則と

3の点を亜罰すろと潮の分蹴力継にならぎるを @同じ、融である。

請くなってくる・そこで鞠ま上記の1』1題点すぺてに @しか鴎子核齪の乳剤の拉サイズ虻蕊い聴処
対処す調婬順噛認〔灘窒縄度已テごジ　園こよ弧。．5－1［副にすることカ・できろ：した

に試靴同時に鮪担れてX線の記紺繍しい方　がって水平分蹴を酬ある程度に1司上させるた眈は

式を鰹し縮を行なった・この試｛乍拮果を酷オるの @雛線K、，を除か2、ばならな・・．K。1とIC・，のB・・g9

が本顯の主赫醐である・　　　　　角嘩は3同鯉の格子面嚥の反身寸面に対して数
まず・§2で1‡分縦および光縣1こつい w察を　［分j（Si　22い1。K。では3’5・・）であるの℃通常

行ない設計の躰的考え髄’こ：うれる・§3で1端乍さ　謝X線の卵広が1〕を1聞（≒3x1・一・［・adユ）

れた試料ステージの概要と声際にこれを用いてシリコ @前御こ剛まK醐反射は避けられ，水ヨ・分罐は剤

ン繊を罐した例欄介されろ・　　　　　の額になる．

§2．分解能および光学系についての考察　　　　この平行化によって入射繰の空間幅は調鵬微小

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　焦点X線源を用いる場合は，100［μm］の程度になるか

フ・射搬回折X線がっくる緬いわゆる謝面に　ら，セクシ。ントポグラ・をとる・とは出来るが，酬

平行な分解能（押分解能同・は回折に寄与するX細　全体を酬するに酬斗と乾仮を剛に走査する必要が

漣蘭」λによって決焔・唖線の離分蛤θは　軌しかしわず磁［9］の譜剛さに鍼すオ・ば

B・・g9の醐醜を全齢すること1こより・　　　翻試料ステージははるかに重い醜この走査は適当

　　　　　ヨθ＝上、、，0　　　　（］1　で剛㌔ヨ・に働ってK磁除く方式として非平行

　　　　　　　　A　　　　　　　　　　　　　　　　　　　配置の二結晶法Olが考えられる。この場合はKα1のスペ

　　　　　λ；回折にあずかろX報の平均波長　　　　　　　　クトルの一部だけが試料により回折されるので，｛4）で求

　　　　　θ；波長，…に対するBrag9角　　　　　　　　　　めた値程度の水平分解能をえるにはLの値を更に大き

故に、試料一乾振の距漂をLとすると，　　　　　　　　　　　く，10～20［mm］にすることができる。入射線京の空間

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　幅は，第一結晶の非対弥反射を用いることによって10倍

　　　　　・ん≠」°　　　　図　程度に広げることができ姻D。この方式は淵およ

をうろ。

たとえばsi　220反射の場合，特性線Kα、とK・，の波長差　　　　　　　　　　　　　LATTlCE　PLANE

ムλによう水平分解能めは，Mokロでは　　　　　　　　　　　　　　　　　　　、＼’＼’＼、＼＼、

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ヘ　　　　ト　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ヘ　　　　　ヘ　　　　　　ビ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　、　、、　、、　　、　　、　　、

4λ＝4．3XIO弓〔A〕．θ＝1『40’

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ぺ　　　　　」θ＝’Li×10’3〔「ad〕　　　　　　　　　　　　　　lNCIDENT

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　BEAM
だから，Lを10〔mmjにすると，

ζ1rl＝11〔μ111〕　　　　　　　　　　　　　｛31

＼

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　DIFFRACTED

と誓K。1職融に繊枚捌び柵角翠　　　B酬
樹ば・上記の実験鮒では・　　　　　　　図ゴ非対称反射によるx糎間巾の拡大

　　　　　　　古5川’咽　　　　，現匁糎、よ棚」囎剛ま胴X…卵畏に依
だから　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　存する・短渡長のX線程この粗大化は著しい。
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び乾仮を走査せず低温ステージ内の試料全体のトポグラ　　　　とすると，

撒をIテなうのに適する・本研究で｛±第一結晶の反射　δ＝2。1・一・［，ad〕1亙．＝2〔μm〕　　｛7｝

として無転位シリコンの（11D反射を用いた。えられた

X線京の空間輻は約2［mn1］である。　　　　　　　　　　となる。この条件㈲はモノクロメーターを使わずに1

　次に入射面に垂直な方向の分解能（垂直分解能）ゴ、に　　　　［μIn］の水平分解能をうるときの条件を満たしている

ついて考える。λ射面に垂直方向のX線焦点の幅を1ノと　　　ので・条件㈲は低温試料ステージでセクショントポグラ

すると・格子面の1点αま・C礁とする半項剛一　㌻るのに用い『三とカ｛でiる・　　．一

脚酬と入緬破わ硝1・の剛こ距舳，対応す　試料全体のトポクフフ像畝るため岬」肘誹平行

る大きさの鮪像を与える．この様子を図2（、）に示す。　配置二鵜法では・熱の点から封入x酬球（鮪サ

点Pの位｛1！1には乾齢おかれる．したがって，謝面に　イズIXIO［・・m21）を線｛原（見かけ酬点軒ズ0・1・

垂直にCからゴ．の距蹴あ照C’が繊の齪［Pにっ　10［ml1・2］とし鯛い話針ぐれてい亘・しかしこ砒

く礁点1象が，Cによるそれと重畳するとCとCとの分　き・17｝胴じ桁の垂醗鯖δ担る｛・は｛5『｝よ1獄料

解が不可能とな緬齪酬できるときの紬図2（b）　はX線真匡点より数＋回も離さねばな‘うない・これ腔

より，　　　　　　　　　　気に焔x細吸収や装置の配ii拠点か膜際的ではな
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　い。そこで我々はソーラスリットによって垂直方向の発

　　　ピ万三τ1・　　　　㈲　散をおさえた・
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Andersel1ηと二神ら81は市販のカミソリ刃を多殻重ね

　　　　D；X線焦点から試料までの距離　　　　　　　　　てソーラースリットを作ワ，これを数個適当な問隔にな

D＞＞Lの場合は　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　らべて水平方向の平行化を行ない，Kα、とK凸，の反射を

　　　　♂．≒かδ　　　　　（5コ　分離る瀞を行なった・本職ではこの給せソー

ここでδ ｱ⌒しく訓上の1点脚・に対認還耀『鷲囎ご用い’δの
して張る角を酬する・たと猷　　　　　このとき垂直分解能、繊Lが1。［mm］の給8』

　　㍑1㍑；1〕・D＝5°°〔111m〕｝　㈲　1㌶髭≧㌶：霊；；：誓墓6；㌻晋∵

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ットの長さ程度まで小さくすることができる．したが

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　って光学系は著しくゴンパクトになる。

lNCIDENT

PLANE　　　　　　　D

　　　　・　　　　　θ　　　　　　　　　　　　　　　　　　C’

脳Tc証，　　　　　CRY5頂L

L　　LATTICE　PLANE

V

X－RAY　FOC　U　5

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　図一2（bl垂直分解能とX線焦点
図一2｛叫　垂直分解能の幾何学　　　　　　　　　　　　　　　　　　　サイズの関係



132

　以上の考察からセクショントポグラフを得るときは微　　　めのダイヤルである。

小焦点X線源（見かけの焦点サイズ0．1×0．1［111m2］）　　　　真空槽内部を写真2に示す。試料はデコワーBより出

を用い，（6）の条件におく。試料全体のトポグラフ硯察の　　　た銅の熱伝導体に直接ロウ付により固定され・ゴニオ

場合には封入管球の線源を用い，組合せソーラスリット　　　メーターの回転軸上㈹に置かれる。あらかじめ槽内に入

と非平行配置二結晶法の組合せが適していることが理解　　　　れられた乾板1はダイヤルGを用いて真空系外よりまず

される。いずれの場合にも試料一乾板の間隔として10　　　透過線や回折線の当たらない位置に移動しておき，ゴニ

［mm］程度が許される。　　　　　　　　　　　　　　　　オメーターAのダイヤルJで試料の回折条件を調整する。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　その後ダイヤルGを通して乾板1を回折線に垂直な位置

§3・試作結果　　　　　　　　まで馴し，セ。テ，ングカ・紅する。

　写真1に試料全面のトポグラフをえるときの光学系と　　　　この方法によって乾板は試料に・室温のときと同様に・

試料ステージの試作装置全体の写真を示す。　　　　　　　　接近させることができ，高い分解能が達成される。また

　Aは試料を回転させるゴニオメータr　BはAの回転　　　真空iWは試料の大きさにくらべると十分大きいために試

軸上にのせられた液体窒素デュワーと試料支持部，Cは　　　料の温度分布やゆらぎは他の方式の試料ステージにくら

第1結晶とそのゴニオメーター部，Dはソーラースリッ　　　ペると小さくなる。

ト，EはDのカミソリ刃の影を消すために垂直方向にD　　　　組合せソーラースリットDの垂直方向の振動が単純で

を振動させる部分，Fは真空槽の外におかれたセッティ　　　あるとカミソリ刃の影が十分消えないので、なるべく複

ング用の検出器，Gは真空系外から乾板を回転させるた　　　雑な上下振動を行なうように工夫した。振動の最大振幅

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　は2［mm］，周期は30［sec］である。

へ、　　　　’

写真1　試料全面のトポグラフを得るときの
　　　　光学系と低温試料ステージの試作装

　　　　置全体

1　‘　錨’“巴≧、　　　　　200〔。m〕である。

写真2低温翻ステージの難槽内部　　縞・，が見られる．トポグラフ飾としてソーラスリ・卜
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　　　　　　　　　　　　　　　　　●　　　令
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総ぶ豪癒蕊・三誤；1㍍’∴：1、　　　　　　1　　　爵　1
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　　　　　　　汐　！

　　　　　　　・1／

　　　　　　　7！

CRYSTAじ！

PLA正

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　図一3　くさび形結晶内部の波動場と
写真4　液体窒素温度におけるトポグラフ。　　　　　　　　　　　　　セクショントポグラフ
　　　　Pの部分には10〔μm〕以下の間隔の

　　　　Pendell6sung縞が解像されている。
　　　　g＝〔111〕，スケールは200〔μm〕

’＝：：三三≡一＝コ・・一一
トー一一一一パ　　　　　写真5　液体窒素温度における220セクション
　　　　　　　　　　　　　　　　トポグラフ。スケールは1〔㎜〕。

の影は生じていない。縦方向にうすく見られる強度のゆ　　　　写真5は高輝度微小∫ム点X線源（理学電気D－4C）

らぎは第一結品の表面が完全には鏡面になっていないか　　　を使ってえた220セクショントポグラフ旧である。これ

らであろ。　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　は図3に示すようなくさび形結晶内部の波動場を反映し

　このPendell6sung縞は得られたトポグラフの絶対分　　　たPende116sung縞で、双llll線の形状をもつ1n。液体窒

解能を実証するのに利用できる。そこで写真3の試料よ　　　鋪ξ温度においても室温と同程度の分解能でセクショント

り厚さの変化の大きいシリコンを液体窒素温度で観察し　　　ポグラフが観察されていることがわかる。

細トポグラフが写如である・タミ印Pの位ぽは数　§4．結語

【μmjのPendell6su119縞が明らかに解像されている。

室温でのトポグラフには見られなかった点Qのコントラ　　　　本論文において低温度X線トポグラフの分解能を高め

ストは急冷によって導入された格子欠陥によるものと思　　　るための問題点を指摘し・それに対処しうる試料ステー

われる。　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ジと光学系の試1乍を行なった。
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　試作装置を用いて液体窒素温度で観察されたトポグラ

フは，室温において得られる程度の，高い分解能をもつ

ことが実証された。この方式は高い解像が必要な種々の

低温トポグラフィや結晶内部の波動場の観i察に用いるこ

とができよう。この装置の上記のような特徴と同時に、

不利な点も述べておきたい。それは乾板の入れ換えがや

や不便なことである。この問題の改良においては．たと

えば電子顕微鏡の真空鏡体内部におかれたフィルムの送

り機構等は考慮に値す6ものであろ。

　試作に際して種々のご協力を借しまれなかった物理工

作室技官吉弘満氏に謝意を表します。
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