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1. 研究実施の概要 

 

従来の電圧パルスの代わりに、レーザーパルスで電界蒸発をアシストするレーザー補助

広角３次元アトムプローブを開発するとともに、デバイスなどの任意領域から針状試料作

製を行う技術を開発した。それを、従来法では不可能であった、半導体・磁気・スピント

ロニクスデバイスなどの解析に応用し、レーザー補助広角３次元アトムプローブが汎用的

ナノ解析手法として有効であることを実証しつつある。必要に応じてＴＥＭによる相補的

解析も進め、新手法のナノ解析法としての特長を明確にする。本プロジェクトにより、3DAP

用高速位置敏感検出器ならびにフェムト秒レーザーを購入、新たに設計した広角アトムプ

ローブ用筐体に組み込み、レーザー補助広角 3DAP として動作させ、その基本性能評価を

実施している。また、超短パルスレーザーシステムを既存のエネルギー補償型 3DAP に導

入し、レーザーイオン化の基礎課程解明のための実験の準備を行った。新装置の実証を行

うために、応用として難分析試料、磁気・半導体デバイスに適用し成果を上げつつある。

また、絶縁体分析についても試料作製方法、測定方法の検討を行っており、アトムプロー

ブ分析の第一段階であるＦＩＭ像観察の成功にまで至っている。 

 

2. 研究実施内容 

 

（１）「アトムプローブ」グループ    

 ① 研究目的および方法 

レーザーパルスにより電界蒸発をアシストすることにより、直線型３次元アトムプローブにおいて、

質量分解能 m/m>1500 FWHM を達成、同時に試料検出器間距離を短くすることで取り込み面

積の拡大(80 nm × 80 nm)を図り、高質量・高空間分解能、広領域測定が可能なレーザー補助

広角３DAPの開発を行う。この装置を用いて、金属・半導体・セラミクスなどの様々な試料について

レーザーアシストによる電界蒸発の最適化条件を探索し、従来の 3DAP では解析不可能であった

金属・半導体・セラミクスからなる先端磁気・スピントロニクス・半導体デバイスのナノ組織解析に応

用する。それにより、本手法が汎用的ナノ解析法として有効であることを実証する。この目的を達
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成するために、本年度は平成 19 年度に

立ち上げたレーザー補助広角３DAP の

基本特性評価を行い、その実証試験とし

て、従来の 3DAP では分析できなかった

難分析金属試料及び磁性・半導体デバ

イスへの解析を試みるとともに、短波長レ

ーザーを用いて絶縁体を含む試料の測

定用試料作製方法、測定条件の最適化

を行った。また、日本原子力研究開発機

構に設置してあるエネルギー補償型

3DAP に超短パルスレーザーシステムを

設置し、質量分解能の効果を確認するた

めに、直線飛行型で動作する装置の改

造、処理ソフトの開発を行った。 

 

 ② 結果 

  1) レーザー広角 3DAP の稼働と最適

化 

 「レーザーイオン化」グループで、レー

ザー照射条件の最適化を行うために使

用してきたエネルギー補償型 3DAP では、

これまでの実験の結果、パルスレーザー

の波長、パルス幅等の条件を変えても、そのエネルギー補償機構により、その差が質量分解能に

現れないことが明らかになってきた。従って、これらレーザー照射条件の影響を理解するには、直

線型の 3DAP での実験が必要と考えられた。また、直線型にすることで、測定を広領域で行うこと

が可能になるので、直線型で動作するように装置の改造及びデータ処理ソフトを開発した。図１

（ａ）は改造後の生データであり、蒸発したイオンが、検出器に斜め方向から到達するために、検出

位置によって飛行距離が異なり、従来の解析ソフトでは、マススペクトルがブロードになる。このデ

ータに対して斜め入射による飛行距離

の補正を行ったものが図１（ｂ）である。

さらに検出器の外側では飛行距離が

長くなる効果を補正したものが図１（ｃ）

であり、最終的に質量分解能が向上し、

原子マップが均一に補正できているこ

とが確認された。質量分解能は電圧補

助モード時の m/Δm=55 に対して、レ

ーザー補助モードでは 155 まで向上し

ていることも確認した。本装置はエネル

ギー補償型と直線型を選択的に使用

(a) 生データ

マススペクトル アトムマップ

(c) 検出位置による飛行距離の差を補正

(b) 斜め入射による飛行距離の差を補正

 
図１ エネルギー補償型 3DAP の直線飛行型への改造、補

正によるマススペクトル、アトムマップの変化 

 

図２ 波長変換器を装備したレーザ補助広角 3 次元アトムプ

ローブ 



できる、唯一のレーザー補助 3DAP

である。 

 また、物質・材料機構においても、

レーザー補助広角３DAP 装置に、

波長変換ユニットを組み込むことで、

これまで使用してきた赤外光（ IR：

1030nm）に加え、可視光（Green：

515nm）、紫外光（UV：343nm）が照

射できるように改造した（図２）。それ

ぞれの波長でレーザーパワーを変

化させて、質量分解能の変化、

比の変化を系統的に調べ、材料に

依存するレーザー照射電界蒸発条

件の最適化を行った。図３に、測

定結果の一例とし 合金から得られた、レーザー波長及びエネルギーを

変えた場合のマススペクトルの変化を示す。波長 の場合には、エネルギーを増加

させるに従い、ノイズが減尐し質量分解能も向上することが明らかになった。図３中には、

それぞれのレーザー条件で測定を行った時に、一定の蒸発率（ ）を得る

ために必要な 電圧を示してある。レーザーパワーが低い場合には、高 電圧を印加

する必要があり、これによって、イオン化が、パルス印加時のみだけでなく、 電圧の

みで生じる可能性が増えるために、 比が低下したと結論できる。また、波長を

にした場合には、低パワーであっても、ノイズの低減、質量分解能の向上が確認された。

これは、金属で吸収係数が短波長の方が増大するために、尐ないエネルギーでも、試料温

度が上昇し、イオン化が促進されたことに起因していると考えられる。このようにパルス

レーザーによる電界蒸発条件を種々の材料で最適化するために、これまでに

を用いて、波長、パワー、測定温度がどのようにアトムプローブデー

タの質量分解能、 比、組成に影響を与えるかという系統的な研究を実施することによ

り、レーザーアシスト電界蒸発の

材料による最適条件を確立しつつ

ある。

 

2) 難分析金属試料及び磁性・半導

体デバイスのナノ組織解析 

 昨年度に引き続き、本年度、H19

に稼働させたレーザー補助広角

3DAPを用いて、最先端の磁性・スピ

ントロニクスデバイスや半導体デバイ

ス、難分析金属試料の解析に応用

する実証実験を継続した。そのため

 
図３ レーザーの波長、エネルギーによるマススペクトルの変化 

 
図４ Ni/HfSiON 絶縁膜/Si 基板の Ni、Si、Hf、O 原子分布

（23nm×23nm×14nm） 



に、集束イオンビーム法を用いて、粉

末試料・薄膜・多層膜などの任意領域

からアトムプローブ分析用の針状試料

を作製する手法を開発した。本年度は、

難分析金属試料としては、希土類磁石

材料（Nd-Fe-B 系焼結磁石の結晶粒

界組成の世界初の測定、水素吸蔵脱

離反応により製造された Nd-Fe-B 基

磁石粉体の粒界組成の世界初の測

定）、メカニカルミリングにより作製され

たナノ結晶鉄鋼材料粉の解析などに

成功している。また、磁性デバイス、半

導体デバイスの解析では、試料作製

条件、測定条件の最適化により、磁性

半導体 GaMnAs 薄膜、青色レーザーダイオード素子 GaInN、TMR デバイス、LSI 用電極材料の

NiSi 薄膜等の測定に成功し、元素分布に関して新しい知見を得ることができた。一方、絶縁体の

分析については、絶縁薄膜を有するデバイス材料（LSI 用 High-k 膜、CPP-GMR 用多層薄膜）、

バルク酸化物材料 ZnO ならびに金属熱酸化層の分析用試料を準備し、測定を試みた。これまで

使用してきた波長 1030nm の場合には、これら絶縁性材料の解析は困難であったが、短波長

（515nm、343nm）を試みたところ、試料の破壊が大幅に減少し、 材料の 膜の解析

に成功した。図４に得られた 3Dアトムマップを示す。 は 基板上に成膜されたもので、

保護層と 基板の間の を含む層が 膜である。このことから、絶縁膜

の測定には、短波長レーザーによる照射が有効であることが明らかになったので、更に短

波長である紫外光レーザーについても検討を行ったところ、バリスター材料として応用が

期待されているバルクの酸化物焼結体（ZnO-Bi2O3-Co3O4-MnO2 - Sb2O5）酸化物焼結材の

測定に成功した（図５）。このようなバルク酸化物の解析は世界初である。 

 これらいずれの解析例もレーザー補助アトムプローブにより破壊頻度が低減されたことと、マイク

ロサンプリング法を応用した集束イオンビーム法(FIB)を応用した試料作製法の確立により初めて

可能となった解析であり、従来型の 3DAP に比してレーザー補助アトムプローブの優位性を如実

に示した実証例である。 

 

（２）「レーザーイオン化」グループ 

① 研究目的および方法 

 これまでの装置開発により、物質材料研究機構と日本原子力研究開発機構の両機関において、

直線型とエネルギー補償型 3DAP の２種類の特徴ある装置開発を実施してきた。イオン化補助の

ためのレーザー光源も波長変換、パルス幅変化が行える機能を活用し、種々の試料のレーザー

アシスト電界蒸発条件を確立する。本年度は、「レーザーイオン化」グループの装置特性を活かし、

レーザーパルス幅を変化させた場合のイオン化特性の影響を実験的に明らかにすることを目的に、

フェムト秒からピコ秒に渡るチャープパルスを用いた電界蒸発実験を実施した。 
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図５ ZnO 系バルク酸化物焼結体粒界近傍のマススペクトラ

ムと Bi アトムマップ 



 

② 結果 

 レーザーアシスト電界蒸発についてはレーザー

パルス幅の最適条件が未だに確立されていない。

商用装置がピコ秒レーザーを導入する一方で我々

は熱影響を最低限押さえられるフェムト秒レーザー

を用いてきたが、同一装置、同一試料を用いてパ

ルス幅の影響を調査した研究がないために、いず

れがアトムプローブ法として適しているか未だ不明

である。そのような背景から、本研究ではレーザー

による電界蒸発の効果と加熱による試料温度上昇

の効果の割合を明らかにした。図６に偏光角とパ

ルス幅が電界蒸発に与える影響を示す。縦軸 Vdc

はレーザーパワーを固定し、一定の蒸発レート

を得るために試料に印加した電圧で、小さい Vdc

ほどレーザーイオン化の寄与が大きいことを意

味する。電界効果が尐ない偏光角（試料長手方向に対して）90 度において、パルス幅が 100fs

から 500fs、1ps と広くなるにつれてイオン化が促進され温度上昇の影響が顕著であるのに

対して、偏光角 0度では 100fs、1ps、500fs の順にイオン化が促進されることから、温度

上昇に加えて、光整流作用の効果が存在することが明らかになった。アトムプローブ測定

においては、測定中の試料表面での拡散及びバックグランドノイズを低減させるため、温

度上昇を抑える必要があることと、直線型 3DAP によって行った質量分解能の偏光角依存性

の実験では、0 度においてベストの質量分解能が得られたことから、偏光角 0 度がイオン

化に適していることが明らかになった。従来、偏光角のみの依存性については報告がある

が、パルス幅も考慮した研究成果は発表されておらず、新しい知見である。加えて、超短パ

ルスレーザー発振器の安定性がレーザーイオン化に与える影響の模擬を行い、質量分解能に与

える影響を見積もることができた。さらに、絶縁体であるダイヤモンドを対象とした伝導度向上のシ

ミュレーション結果を行い、レーザー集光強度の上限と表層部分の伝導度向上を効果的に利用

することで、絶縁体が分析可能な試料作製の方法を考案した。 

今後は、レーザー発振器をＹｂファイバレーザーに換装することでシステムの安定性を向上させ

る。その後、ＯＰＡ波長変換によるレーザー波長の影響を測定するとともに、アトムプローブ装置に

ついても、「アトムプローブ」グループにおいて成功した直線型の成果を取り入れ、直線型とエネ

ルギー補償型のそれぞれの長所が活かせるシステムへの改造を進める。 

 

3. 研究実施体制 

 

（１）「アトムプローブ」グループ 

① 研究分担グループ長：宝野 和博（物質・材料研究機構、フェロー） 

② 研究項目 

 
図６ 偏光角とパルス幅が電界蒸発に与える

影響 



1) レーザー広角 3DAP の稼働と最適化 

2) 難分析金属試料及び磁性・半導体デバイスのナノ組織解析 

3) 絶縁体材料ナノ組織解析の可能性探索 

 

（２）「レーザーイオン化」グループ 

① 研究分担グループ長：西村 昭彦（日本原子力研究開発機構、研究主幹） 

② 研究項目 

1) レーザー蒸発の基礎過程の解明 

2) 難分析金属試料のナノ組織解析 

3) 絶縁体材料ナノ組織解析の可能性探索 

 

4. 研究成果の発表等 

（1）論文発表（原著論文） 
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（2）特許出願 

平成 20 年度 国内特許出願件数：０件（CREST 研究期間累積件数：０件） 


