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六ほうイヒランタン単結晶を用いた高輝度･長寿命の

電子線源
Electron Beam Source of High Brightness and Long Life

EmploYlng LaB6Single CrYStal

日立製作所は,電子線応用の各種機器,特に電子顕微鏡に必要な電子線源として,

六ほう化ランタン(LaB6)の単結晶を用いた高輝度･長寿命･高安走の直熱形電子

線源の開発に成功した｡熟陰極用の良質なLaB6単結晶を金属融別法で育成し,この

単結晶を炭素フィラメントに弓妾合することによって,在来のタングステン ヘアピン

形熟陰極に比べ,輝度･寿命ともそれぞれ20倍以上優れた電子線i原を開発した｡こ

れは既に試用されている多結晶のLafi6を用いたものに比べても輝度･寿命共に約5

倍優れている｡

この明るい電子線源により,電子昆頁微鏡では分解能が向上し,

れ,また電子線を用いた分析装置では分析感度が向上する｡

l】 緒 言

電子妄窮徴鏡や電子ビームを用いた各種分析器などの電子線

応用機器で,画質や分析感度を上げるためには,高輝度の電

子ビームを出す電子線i煩が必要である｡電子線源としては,

針状の陰極に高電圧をかけて電界の作用で電子を引き出す電

界放射形の電子銃と,陰極を加熱することによって電子を引

き出す熱電子銃がよく知られている｡前者の場合は後者に比

べて,約100倍以上も高輝度の電子ビームを得ることができる

が,電子ビームを得るためには電子銃室内を0.1/∠Pa以下の超

高真空に保つことが必要であり,そのほか特殊な技術が要求

される｡一般に広く使用される電子ビーム応用機著引こは,超

高真空を必要とせず,使いやすい熱電子銃が専ら用いられて

いる｡

熱電子銃の主な陰極材料としては,従来多用されているタ

ングステン(W)と六ほう化ランタン(LaB6)とがある｡LaB6

はWに比べて低いi息度で高電i充密度が取れる熱陰極材料とし

て,Laffertyの報告1)以来特に注目されるようになった2)～4)

しかし,LaB6は高温でほとんどの金属材料と反応すること5)

や融点が2,5000cと高いこと6)のため,高純度で欠陥の少ない

良質の単結晶が作りにくいなどの難点があった｡このため,

従来のWヘアンピン形熟陰極を置き換えることができるほど

使いやすく,かつ高輝度で長寿命の電子線源としてのLaB6熱

陰極はまだ開発されていなかった｡

日立製作所はこの難点を解決するために,まず金属融剤法

という特殊な結晶育成法を用いて,LaIi6の融点よりはるかに

低い温度で,高純度でかつ転位などの欠陥の少ない良質なく100〉

LaB6単結晶の育成を行なった7)･8)｡更にLaB6と高音見でも反

応し合わない炭素フィラメントにこのLaB6単結晶を弓妾合する

技術を開発して,実用的な直熟形のく100〉LaI∋6熟陰極の開発

に成功した9)｡このく100〉LaB6熱陰極は,従来のWヘアピン形

熟陰極と容易に互換して使用でき,しかも輝度,寿命共に約

20倍優れたものである｡

この論文では,LaB6熱陰極に関する研究のうち,亡障にく100〉

LaB6単結晶の特徴,その熟陰極の電子放射特性及び寿命に

良質な画像が得ら
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ついて述べる｡

凶 LaB6熟陰極の構造と単結晶育成

図1(a)にこの研二究によるLati6熱陰極の外観写真を示す｡

LaI∋6熱陰極はセラミック製のステム,金属製の支持金具,炭

素フィラメント及びく100〉 方位のLaB6単結晶チップから成

っている｡同図(b)にはLaB6チップの先端部を示す｡LaB6チ

ップは正方断面の一辺が約150/′mの角柱で,長さ約1mmである｡

チップの先端表面は,均一な分布の電子ビームが得られるよ

うに,滑らかな半球面状に電解研摩法で加工されている｡LaB6

チップは炭素フィラメントの中央部に接合されていて,この

炭素フィラメントを通電加熱することによってLaB6チップを

高温に加熱し,熟電子が放射できる構成になっている｡この

ような単純な構造であるため,LaIi6熟陰極の動作手足度に加熱

するのに必要な加熱電力は数ワットで十分である｡

LaB6単結晶の育成は,アルミニウム(Al)を融別に用いた

融剤法によって行なった7)･8)｡これは約1,3000cに加熱して溶

かしたAlの中に,適量のランタン(La)とほう素(B)とを十分

に溶け込ませたのち,徐々に冷却することによって溶けたAl

の中にLaB6単結晶を晶出させるものである｡この方法では,

LaB6の融点(2,5000c)よりも1,0000c以上も低い温度で結晶

成長が行なえること,更にLaB6単結晶は溶融Alの中に包まれ

て成長するため結晶に熟ひずみが入りにくいことから,転位

などの欠陥が極めて少ない良質な単結晶が得られるという特

長がある｡結晶の純度は99.99%以上であり,特に熱電子放射

に悪い影響を及ぼす炭素不純物の量が少ない｡Al融剤法では,

正方断面の一辺が100-400J′mで長さが5～8m皿の,軸方位が

〈100〉LaB6の角柱状単結晶が優先的に得られるので,ほとん

ど機械加工せずにそのまま熟陰極のチップに使用できる｡これ

は,Laf主6が非常に硬い材料である点(微小硬度1,980kg/mm2)10)

を考えれば,大きな長所となっている｡LaB6単結晶の太さは,

結晶成長の際の冷却速度に依存して変化する｡図2に,LaB6

の角柱状単結晶の断面の大きさと冷却速度との関係を示す｡
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オージェ電子分光法)で調べたものである｡100J`Pa以上の酸

素雰囲気下ではLaB6チップ表面に酸素が付着し始め,これに

対応してLaB6チップ表面が酸化される｡このとき,表面の構

成元素であるほう素はLaB6より蒸気圧の高い酸化物となって
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図3 酸素雰囲気下のLaB6熟陰極からの熟電子放射

100/▲Paより高くなると,LaB6熟陰極からの放射電流は減少し始め.

16+2

酸素分圧が

次いで放射

電流のピークが一時的に現われるが,その後は減少していく｡二の傾向は加熱

温度に依存する｡
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図4 動作温度近傍におけるLaB6熟陰極の表面状態 10叫Pa

以上の酸素雰囲気下では,動作温度近傍でもLaB6チップ表面に酸素が付着L始

め.表面状態が変わり,その結果電子放射が劣化L,蒸発が促進されて寿命も

短くなる｡

六ほう化ランタン単結晶を用いた高輝度･長寿命の電子線源 731

失われるので,LaB6チッ70の表面組成が変化して電子放射が

劣化し,更に蒸発が促進されてLaB6熟陰極の寿命が短くなく

なる｡酸素に限らず,更に水蒸気,炭化水素なども,分圧が

約100J′Pa以上になると,同様にLaI】6熟陰極の電子放射特性を

劣化させる12)｡したがって,LaB6チップの表面を清浄に保ち

高輝度な電子ビームを有効かつ安定に引き出すためには,LaB6

熟陰極を100J′Paよりも良い真空中で使用する必要がある｡

単結晶のLaB6チップでは,チップの軸方位によって電子が

出やすく仕事関数の低い面方位がある｡しかも熟陰極の場合,

動作中にはLaB6チップは1,500℃以上の高温に加熱されている

ので,チップ表面上の原子の拡散あるいは蒸発に結晶の方位

依存性が出て,(100),(110),†111)などの低指数面が平坦

状に発達し,LaB6チップの先端はミクロ的には多面体状に変

化する12)･13)｡したがって,実用的なチップの軸方位としては,

これらの低指数の結晶面の中で電子を最も出しやすく,かつ

高温で安定な結晶面がチッ70の先端にくるように結晶方位を

選ぶことが望ましい｡LaB6の場合,この結晶面は(100)であ

る12),14)｡この研究で開発されたLaB6熟陰極には,LaB6チッ

プの軸方位として(100)面が先端になるように〈100〉方位が選

ばれている｡

図5は,く100〉LaB6チップの加熱温度と輝度(加速電圧20

kVの場合)の関係を示す9)･15)｡LaI享6熟陰極の輝度はLaB6チ

ップの加熱き且度を上げるにつれて増大することが分かる｡し

かし,1,6000c以上ではLaB6チッ7Dの加熱温度を上げても輝

度はそれほど増加せず飽和する傾向が見られる｡LaB6チップ

の先端の曲率半径を小さくすると高い輝度が得られるが,電

子ビームを絞るのが簡単でなくなる｡例えば,先端の曲率半

径が約5JJmのLaB6チップを1,6000cに加熱して加速電圧20

kVで電子ビームを取り出すと,2.4×106A/cm2･srの輝度が

得られる｡

8 LaB6熟陰極の寿命

LaB6熟陰極の寿命は･,主にLaB6チップの消耗によって決
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図5 く100〉LaB6熟陰極の輝度と寿命の温度依存性 L｡B6熟陰極

からの電子ビームの輝度は加熱温度が高いほど増え,l′6009c以上ではやや飽和

Lてくるが,逆に寿命は短くなる｡望まLい動作温度は,l′550～l,600ロCであ

ることを示している｡
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図6 LaB6単結晶の消耗速度と加熱温度の関係 +aB6単結晶の陰

極チップの加熱温度が高いはど消寿毛が速く,Lたがって,熱陰極の寿命を短く

することを示している｡

まる｡LaIi6チップを支える炭素フィラメントは,LaB6熟陰

極の動作子息度範囲ではほとんど蒸発しない｡く100〉LaB6チッ

プの蒸発速度と加熱盲且度との関係を図6に示す｡LaB6単結晶

の蒸発の活性化エネルギーは,570kJ/molである16)-17)｡LaB6

チップは加熱i温度が高くなるにつれ,蒸気圧が急激に増加す

る｡例えば,1,6000cのLaB6チップの蒸発速度は1,5000cの

場合に比べて約10倍加速される｡LaB6熱陰極の動作温度を

1,5500cとすると,蒸発速度は19nm/hである｡LaB6熟陰極の

実際の寿命とLaB6チップの消耗量の対応関係を実験的に調べ

てみると,使用状況によっても多少変化するが,LaB6チップ

の太さが約70%消耗したときに対応することが分かっている16と

一辺が約150JJmの断面のLaB6チップの場合,消耗量から算出

された寿命は図5に点線で示すように,加熱i温度とともにi成

少する｡点線上の(⊃印は電子線装置に実装して実測された寿

命を示すもので,計算寿命とよく一致していることが分かる｡

したがって,実用的には,真空度100JIPa以下で1,5500cの温

度で動作させれば,106A/cm2･Srオーダの輝度の電子ビーム

を連続2,000時間以上も放出することができる｡

ta Wヘアピン形熟陰極との性能比較

従来用いられているWヘアピン形熟陰極の輝度は,加速電

圧20kVで最高1×105A/cm2･Sr程度まで得られ,寿命は30時

間程度である｡通常の使用状態では,5×104A/cm2･Srの輝

度で寿命100時間程度が標準である｡これに対して,く100〉

La】〕｡熟陰極では動作温度1,5500cで輝度が2×106A/cm2･Sr,

寿命が2,000時間が得られ,Wヘアピン形熱陰極に比べて輝

度,寿命共に20倍以上優れている｡これは輝度と寿命の積で

二桁以上の性能向上に到達するものである｡またく100〉LaB6

熱陰極の輝度と寿命を,現:在までに試用されている多結晶を

用いたLaB6熟陰極に比べても,それぞれ約5悟性能が向上し
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ている｡この研究で開発したLaB6熟陰極は既にH-600形の

日立電子顕微鏡の新製品に装着されている｡

lヨ 結 言

以上述べたように,熱陰極用の良質なLaB6単結晶をアルミ

ニウム融別法で育成し,この単結晶を炭素フィラメントに接

合することによって,高輝度･長寿命の直熟形LaB6熟陰板を

開発した｡この熱陰極は,100JJPaよりも良い真空中で使用す

ると,輝度106A/cm2･Sr(加速電圧20kVのとき)の電子ビーム

を連続2,000時間以上も放出することができる｡これは従来

のWヘアピン形熱陰極に比べて,輝度と寿命の構で二桁以上

のものである｡
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