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研究成果の概要（和文）：本研究では、電界放出誘起成長(FEIG)法を用いて、電子顕微鏡用の電子源として使用可能な
高輝度ナノカーボン電子源の作製を行うことに成功した。作製したナノカーボン電子源は直径1nm程度のカーボンナノ
カプセルで構成されており、一般的な単結晶タングステンより1桁以上高い輝度を達成した。FEIG法の自己整合性によ
り、作製したナノカーボン電子源は電子線の軸調整が容易である。また、作製したナノカーボン電子源は、単結晶タン
グステンと同程度の引き出し電圧で駆動でき、既存の電界放出電子銃への適応性が極めて高いことが実証された。

研究成果の概要（英文）：In this study, high-brightness nanocarbon field emission electron emitter was 
successfully fabricated by using a field emission induced growth (FEIG) method, which can be used for an 
electron microscopy. The nanocarbon emitter is made of a cluster of carbon nanocapsules having a diameter 
of about 1 nm, and it achieves more than 1 order of higher brightness than a conventional single 
crystalline tungsten emitter. Because of self alignment nature of the FEIG method, the grown nanocarbon 
emitter is easy to beam alignment in a conventional electron gun. Furthermore, it works under the same 
order of extraction voltage as a single crystalline tungsten emitter, so that it has been demonstrated 
that it has high adaptability to existing field emission electron guns.

研究分野：表面物理、ナノ材料応用

キーワード： 電界放出電子源　電子顕微鏡　ナノカーボン
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１. 研究開始当初の背景

高分解能の走査電子顕微鏡 (SEM)や透過電子
顕微 (TEM)に現在用いられている電界放出 (FE)
型の電子源は、単結晶タングステンを電解研磨
して先端曲率半径を 100～200 nmに先鋭化し、
先端に強い電界を印加して電子を取り出すもの
で、その輝度は∼ 108 A/cm2·sr、換算輝度にする
と 103～104 A/cm2·sr·Vであることが知られてい
る。これまでは、電子源から出た電子を収束させ
るための電子光学系の収差が性能律速になって
いたため、単結晶タングステンは必要且つ十分
な輝度性能を有していた。しかし、近年は高次
の収差補正光学系を搭載した電子顕微鏡の導入
も進んできており、光学系の性能向上に伴って
電子源の輝度の向上も求められるようになって
きている。このため、次世代の高輝度 FE電子源
の研究が各所で行われており、その代表的なも
のに単原子電子源 (換算輝度：5×106 A/cm2·sr·V)
とカーボンナノチューブ (CNT)電子源 (換算輝
度：2～6 × 105 A/cm2·sr·V)が挙げられる。これ
ら新規な高輝度電子源は、いずれもタングステ
ン単結晶より高い換算輝度を有するものの、実
用化に際しては次のような問題を有している。
まず、単原子電子源は、狭い放出立体角ゆえに
電子源から出た電子を電子光学系の軸に沿って
取り出すことが極めて困難であり、電子源全体
を傾斜させる機構を持つ特殊な電子銃を準備す
る必要がある。また、単原子の状態を保つため
に極高真空 (< 10−9 Pa以下)が必要となり、この
点でも特殊な電子銃が必要となる。一方CNT電
子源は、通常はバンドルで合成される CNTを 1
本だけ取り出して電子源とするため、そのハン
ドリングを電子顕微鏡下で行う必要があり、製
作の手間とコストが非常に大きい。また、電子
の放出方向が CNT先端のキャップ構造 (五員環
配置)に強く依存しており、キャップ構造の制御
は事実上不可能であるため、単原子電子源同様
に電子線の軸調整が困難である。更に、CNT電
子源は細長いため、その機械振動が像振動に直
結してしまうという問題もある。

２. 研究の目的

そこで本研究では、作製や軸調整が容易で既
存の FE電子銃に手を加えずに搭載可能な高輝
度電子源の開発を目的とした。このためには、
(1) ナノスケールの微小電子源を電子光学軸上
に自己組織的に作製すること、(2) 微小電子源

の材料は残留ガスに対して比較的不活性で安定
であること、(3)微小電子源はできるだけ短い突
起状であること、が必要である。そこで、本研
究課題では自己組織化のために電界放出誘起成
長 (Field Emission Induced Growth: FEIG) 法を
用い、比較的安定 (且つ安全で安価)な材料とし
て炭素を選択したカーボンナノ電子源の作製技
術の開発を行うこととした。換算輝度の目標値
は CNT電子源と同程度以上である。

３. 研究の方法

研究目的で述べたように、本研究では FEIG
法を用いてナノ電子源 (FEIG電子源)を作製す
る。FEIG法は、電界放出顕微鏡 (Field Emission
Microscope: FEM)を利用してナノ構造を成長さ
せる手法で、成長に用いるガスを導入した FEM
装置中で、電子源のベースとなるタングステン
針 (先端は電解研磨で先端曲率半径を数十～数
百 nmにしたもの)と蛍光スクリーンとの間に高
電圧を印加する方法である。このとき、電界放
出が生じると、ガス分子が電界放出電子でイオ
ン化され、イオン化した分子が電界に沿ってタ
ングステン針先端に衝突し、分解・堆積するこ
とでナノ構造が成長する。FEIG法を用いると、
ベース部の電界が集中している箇所にナノ構造
が成長するため、自動的に電子光学軸上にナノ
電子源が成長すると期待できる。また、成長中
に FEMパターンを観察できるため、成長をリ
アルタイムでモニタし、適宜成長の制御を行う
こともできる。本研究では成長に用いるガスと
して、真空排気後の残留ガスあるいはメタンガ
スを用い、ベース部には電解研磨した多結晶タ
ングステン針を用いた。
作製した FEIG電子源は、市販の FE-SEMに

搭載して、実機での動作検証も行った。用いた
装置は日立製 S-800で、電子銃部の構造や電子
銃の制御部は市販 (タングステン単結晶電子源
用)のまま用いている。

FEIG電子源の輝度評価は、計算機による電界
強度計算と電子軌道計算を併用して行った。これ
らの計算に用いたプログラムは ELF社の ELFIN
と BEAMである。

４. 研究成果

FEIG成長中の FEMパターン変化を図 1に示す。
成長条件は、ガス圧 ∼ 10−5 Paの残留ガス、印
加電圧 ∼ 4 kVである。成長前の FEMパターン
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図 1: FEIG成長中の FEMパターンの時間変化。
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図 2: FEIG成長中の I-V特性の変化。a～gの各
プロットは、成長の各段階に対応。

は多数の輝点からなっており、時間とともに輝
点が泡のように出現したり消えたりしている (図
1(a), (b))。ある程度の時間が経過すると、起点
の中に明るい部分ができ始め (図 1(c))、その後
は明るい部分が優先的に成長して強い輝点を示
すようになる (図 1(d))。輝点は成長を開始する
と急激に電流値を増して明るくなり、そのまま
放置すると自己崩壊してしまう。しかし、自己
崩壊後にも印加電圧を加えて電子放出させると
再び図 1(c)のように成長を開始し、成長と崩壊
のサイクルを少なくとも数回は繰り返すことが
可能である。
導入ガスをメタンにした場合にも FEMパター
ンの変化は残留ガス時と基本的には同じであっ
たが、同一のガス圧を用いた際に、成長に要す
る時間が概ね半分になることがわかった。また、
異なるベース部の曲率半径 (20～300 nm)で実験
した結果、いずれも同様な成長が生じ、蛍光板
のほぼ中央に強い輝点が得られた。
図 2は FEIG成長中の I-V特性の変化を示す。
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図 3: FEIG成長中の I-V特性から得た FNプロッ
ト。a、e、f の各プロットは、図 2中の同記号に
対応。
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図 4: FEIG成長に伴う電圧-電界変換因子 (β)と
電子放出面積 (A)の変化。横軸は成長の段階 (図
2中の同記号)に対応している。

a～gは成長の各段階を表しており、成長ととも
に I-V曲線が低電圧側にシフトしていることが
わかる。この I-V特性を定量的に解析するため
に、Fowler-Nordheim(FN)理論による解析を行っ
た。FN理論を用いると、電子源の仕事関数がわ
かっていれば、log(I/V2)対 1/Vのグラフ (FNプ
ロットと呼ぶ)の傾きと切片から電圧-電界変換
因子 βと電子放出面積 Aを求められる。図 3は
図 2の I-V特性から得た FNプロットを抜粋し
たものであるが、図からわかるように低電圧側
ではほぼ直線の依存性を示す。高電圧側の直線
からのずれは、電圧上昇に伴って FEIG成長が
生じ、電子源の形状が時間とともに変化してし
まっていることに起因する。
図 3から βと Aを求めたものが、図 4である。
この計算を行う際に用いた仕事関数は実験的に
は得られていないが、ベース部の材料がタングス
テン、原料ガスがメタンであることを考慮して、
炭化タングステン (3.7 eV)あるいはCNT(4.6 eV)
を想定して計算している。βは異なる仕事関数
の値に対応して 2つのプロットを示しているが、
Aは仕事関数による差が小さいために一つのプ
ロットで示した。図から、βは成長に伴って倍



表 1: FEIG電子源、CNT電子源およびタングス
テン単結晶 (W)電子源の電圧-電界変換因子 (β)
および電子放出面積 (A)の比較。括弧内は CNT
を基準とした相対値。CNTおよびW単結晶は
本実験と同装置で得たものである。

電子源 FEIG CNT W単結晶

β (cm−1)
3∼4×104

(∼0.09)
4.1×105

(1)
2.4×104

(0.06)

A (nm2)
15∼16
(∼3)

4.7
(1)

4.4×103

(940)

5 nm
0.35nm

Tungsten Needle

Amorphous Deposit

Graphitic Deposit

200 nm

Tungsten Needle

Deposit

nano capsule

(a) (b)

図 5: FEIG電子源先端の TEM像。(b)は (a)中
の Depositで示した四角部分の拡大図。

程度まで増加、Aは成長に伴って 1/50程度に減
少していることがわかる。βの増加は、ナノ構
造の成長に伴う電界集中に対応しており、Aの
減少は電子放出領域が曲率半径の大きなタング
ステンから曲率半径の小さなナノ構造に移行し
たことに対応している。

FEIG電子源の βと Aの値を、CNT電子源、タ
ングステン単結晶電子源の値と比較すると、表
1のようになる。CNTを基準とした相対値 (括
弧内の数値)で比較するとわかるように、FEIG
電子源の βはタングステン単結晶電子源の値に
近く、AはCNT電子源に近い。すなわち、FEIG
電子源は、電界集中は少ないものの、電子放出
面積は小さいということになる。電界集中が小
さいということは、電子源周辺の電界が平行に
近いということを意味しており、放出された電
子が拡がらずに狭い角度で取り出せることに対
応している。輝度を上げるためには狭い電子放
出角度と小さな電子放出面積を両立させること
が重要であり、FEIG電子源の持つ形状は高輝度
電子源として理想的であることがわかる。
次に、成長した電子源の TEMによる観察を
試みた (図 5)。拡大図 5(b)を見ると、タングス
テン針の上にアモルファス状の堆積物の層があ
り、その上にグラファイトの層間隔 0.35 nmに

(a) (b)

図 6: (a) FEIG電子源、および (b) CNT電子源で
得た SEM像の比較。それぞれの挿入図は、一部
を拡大したものである。観察対象は SEMの標
準試料 (グラファイト上に金蒸着)である。

対応する乱れた層構造を持つグラファイト状の
層ができている。さらにグラファイト状の層の
上に “nano capusule” の矢印で示した直径 1nm
程度の球殻状物質ができていることが確認でき
る。アモルファスカーボンの通電実験ではカー
ボンナノカプセル (グラファイト層で形成され
た中空の球殻)が生成することが知られており、
本実験で得られた球殻状物質もカーボンナノカ
プセルであると考えられる。TEM像を見ると、
ナノカプセルは数個集まって突起を形成してお
り、FN解析で得た電子放出面積の値 (半径換算
で 2～3 nm)との対応から、この突起がナノ電子
源として機能していると考えられる。
図 6は、FEIG電子源を市販 SEMに搭載して

SEM像を取得したものである。比較のために同
一装置でCNT電子源を用いた結果を並べた。像
分解能の観点からは両者の差は顕著ではないが、
FEIG 電子源を用いた像は全体にコントラスト
が高くなっている。また、拡大図からわかるよ
うに、CNT電子源では振動の影響によるノイズ
が顕著に乗っている (金粒子のエッジがジグザグ
になっている)のに対し、FEIG電子源では同条
件下で振動の影響がほとんどないことがわかる。
両方の電子源ともに放出電流の設定値は 5 µAで
等しく設定されているが、ビーム電流 (対物絞
りで計測した電流)は FEIG電子源の 4.6 nAに
対して CNT電子源は 0.9 nAと 1/5程度しか試
料に届いていないことがわかる。このビーム電
流値の差が S/N比すなわち、コントラストの違
いに大きく影響している。FEIG電子源の方が多
くのビーム電流を得られる理由は、電子源から
放出された電子が狭い角度範囲に引き出されて
いることに対応している。また、ナノ電子源は
CNTのように細長い構造ではないため、機械振
動に強いことが実験的に証明された。

8個の FEIG電子源を市販 SEMに搭載して実



験を行ったところ、全てで軸調整を行うことが
でき、SEM像観察が可能であった。一方 CNT
電子源は 12個中 2個しか軸調整できず、放出し
た電子を試料まで通すことができなかった。こ
のことから、FEIG法は自己組織的に光学中心に
電子源を作ることができる手法であり、他の手
法に対する大きなアドバンテージを持つことが
示された。
図 6からわかるように、FEIG電子源は SEM

像観察に対して十分実用的な電流安定性を示し
ている (電流安定度は 3%程度)。しかし、数時間
にわたる電流測定を行うと、非常に大きく不安
定な変動 (数十%以上)を示し、また、平均電流
値は時間とともに減衰した。図 5で見たように、
FEIG電子源はカーボンナノカプセルの集合体で
構成されており、ナノカプセルは表面である程度
自由に移動できると考えられるため、FEIG電子
源は長い時間スケールでの安定度が高くないと
考えられる。現時点では更に長時間の寿命試験
はできていないが、既存の電子源と比較すると
安定度と寿命の点では課題が残る結果であった。
最後に FEIG電子源の輝度評価を行った結果

を述べる。電子源の換算輝度は、放出電流を放
出立体角と光源の面積、印加電圧で割ることで
求められる。これらのうち、放出電流と印加電
圧、放出立体角は実験的に求められる。電子放
出面積は I-V特性の FN解析で求めることができ
るが、輝度計算に用いる光源の面積は仮想光源
サイズと呼ばれているもので、広がりを持って
出てきた電子線の軌跡を電子源内部に戻したと
きに得られる包絡線が作る最小面積である。こ
れを求めるには電子線の軌跡を得る必要があり、
実験的に測定するのは極めて困難である。そこ
で、電子軌道計算を用いることで、FEIG電子源
の輝度を評価した。
計算に用いたモデルの全体図を図 7(a)に示す。
モデルの構造は全て軸に対して回転対称である。
アノード板の直径は30 mm、電子源先端とアノー
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図 7: 輝度評価の計算に用いた電子源のモデル
図。(a)全体、(b)電子源先端部。

ド板との間の距離は 10 mmで、アノード板には
直径 1 mmの穴が開けてある (モデルの形状は、
上記の実機 SEM 試験に用いた装置 (S-800: 日
立)の形状を参考にしている)。針状の電子源の
先端部は図 7(b)の構造をしており、先端曲率半
径 Rで 15◦の開き角を持った円錐状のベース部
(タングステン針を想定)の先端に、半径 rの半
球状のナノ電子源 (FEIG電子源を想定)が固定
されている。
シミュレーションの詳細は省略するが、モデ
ル構造に対して電界強度分布を計算し、得られ
た電界強度から FN理論を用いて電子源表面の
電流密度を計算、電流密度を積分して放出電流
を求め、I-V特性を得る。その後、電子源表面
に配置した電子に、表面垂直及び水平方向に初
期速度 (150 K相当)を与えて、電子軌道計算を
行った。軌道計算した電子のうち、アノードの
穴を通過して 5 mm先の位置 (この位置では電界
はほぼ 0なので等速直線運動をしている)まで到
達した電子のみを選択、これらの電子軌跡を直
線として逆向きにトレースし、トレースのエン
ベロープから仮想光源半径を求めた。実機 SEM
を用いた実験条件に揃えるため、電子源からの
放出電流が 5 µAとなる電圧を電子源に印加した
状態で電子軌道計算を行っている。また、計算
では電子源の仕事関数を 4.5 eVとした。なお、
ここで求める輝度は軸上輝度ではなく、広がり
を持った電子線の平均輝度である。なお、FEIG
電子源だけではなく、通常のタングステン電子
源及び CNT 電子源の形状を与えたシミュレー
ションも同様に行っており、シミュレーション
から得られる換算輝度が既報告の値と矛盾しな
いことを確認している。
実験で得た I-V特性 (図 2)をシミュレーショ

ンでフィッティングしてベース部の半径 Rとナ
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図 8: 実験による I-V特性から求めた、成長に伴
う換算輝度の変化。a、c、e、f で示した各点は、
図 2中の同記号の時点に対応する。



ノ電子源の半径 rを求めたところ、R=50.7 nm、
rは実験の a、c、e、 f に対して、それぞれ 0.4、
0.7、0.9、2.0 nm となった。図 8 はこの R と r

の値を用いて換算輝度の計算を行った結果であ
る。aから f の成長に伴って換算輝度は 106 程
度から 5×105程度に半減しているが、成長の最
終段階である f の時点でも CNT電子源の換算
輝度と同程度である。
以上をまとめると、FEIG 法を用いて、電子
顕微鏡用の電子源として使用可能な高輝度ナノ
カーボン電子源の作製を行うことに成功した。
作製したナノカーボン電子源は直径 1nm 程度
のカーボンナノカプセルで構成されており、一
般的な単結晶タングステンより 1 桁以上高く、
CNT電子源と同等以上の高い換算輝度を達成し
た。FEIG法の自己整合性により、作製したナノ
カーボン電子源は電子線の軸調整が容易で、且
つ、単結晶タングステンと同程度の引き出し電
圧で駆動でき、既存の電界放出電子銃への適応
性が極めて高いことが実証された。
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