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　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Abstract

　　　2Nn　attempt　xvas　n］ade　with　sitccess　to　sonie　extent，　to　ca．us¢　a　sinsrle　crystal　of

copper　to　grow　by　electrolytic　deposition．　The　．inner　and　outer　，structui’es　of　the

crystals　thus　obtained　NNret’e　investi．cT，ated　roeiiegenographici’illy　and　opl’ically．　lt　“tas

observed　that’，　uncler　favorable　conclitions，　the　deposited　coppet’　consisted　of　a　nearly

perfect　s1n9玉e　crys亡al　of　the　san］e　orientation　as　that　of　tlle　m・ther　crystal　at三・n　early

stage・f　dePosit三〇！1・As　tllc　cleposlti。n　pl’Qcess．pr・ce〔織d，　h・weザ。らthe　dcpositcd

cupper　ivas　founcl　to　consist　of　n］icro－cry・stals　havin．u　thc　orientations　saattered　mot’e

or　less　fvoin　that　of　the　rnother　crysta｝．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Introductlon　，

　　　　］・｝ylany　inv・cstigations　on　the　crystalli．　ne　structtire　of　elcctrode，posited

metals　httv・e　heretofore　been　niade，　ai｝d　it　has　bee・n　asceirtained　that

t’ne　inicro－crystals　o£　nietals　1iav・e　a　tendcncy，　to　sonie　extent，　to　arrangc

theinselv・es　in　sonif）　res）ular　xvay．　ln　these　researches，　hoxvever，　the

atte・ntion　xvas　mai　nl！　cencentratecl　on　the・　infiuence　of　the　compos’itioR

of　the　electrolyte　or　on　the　worl〈ing’　coi］ditions　of・　the　electrolysis，　and・

a　littlci　on　tlie　striicture　of　the　niietals　iisecl　as　the　caehodo．　’Jl’he　present

xs，；rit6r　x・i，ras　thi．is　incli．icecl　to　tr）lr　electr〈／／＞del）ositioti　on　ti．　sins，lc？一cry＄tft1－

plcite　of　the　sanie　n／｝etal　as　that　to　be　deposit¢d．　The，　result　of・　the

experime，nt　macle　with　copper　js　brieHy　described　below．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Procedure　ln　Depositien

　　　　An　acid　stiil　bath　was　eniployecl　ln’　this

composition　of　the　electrolyte・usecl　was　as　follows

exper三melユt．　　The

：　90　grllS．　Of　Pure．
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copper　sulphate，　i　7　c．c．　of　sulphuric　acid　（specific　gravity　i．84）　and

4so　c．c．　of　distilled　water．　The　single－crysta2－plates　of　copper　use6i

as　the　cathode　were　produced　by　the　method　reported　in　the　previous

p4．p’　eri．　Since　the　plate　contlc　ined　．crenerally　several　single　crystals，　the

other　portion　on　the　surface　of　the　plate　than　that　of　a　single　crysta！

was　carefull，y　covere（1　with　paraMn　wax．　An　electrolytic　copper　plette

was　used　as　the　aRode．

　　　　It　xvas　found　after　some　experiments　that　to　get　the　best　restilt

it　was　fLmdametitally　impor’cant　to　niaintain　the　electrolyte　as　pure　as

possible．　1；’or　this　purpose　tiie　following’　procedure．　was　aclopted　：一一

’1”he　two　electrocle－plates　were　electrica！ly　connected　to　two　terminals

o£　et　coiinmutat，or，　pl’cl〈led　for　a　little　whiie　i　n　i　o　g・6　alcohol　solution　of

nitr｛c　acid，　rinsed　well　in　d2stillecl　water　and　then　they　weye　transferred

iihinediately　to　the　plating　bcftth．　The　electric　current　xvas　inE　cte　by

the　commutcator　to　flow　in　tl｝e　reversed　dii’ection　during　the　first　few

minutes，　ancl　then　to　flow　in　the　nornial　direc｛ion　for　ten　hoars　or

thereabouts；　the　current　densi　ty　Was　about　s　mill　ianip．／sq．　em．　The

temperatu．re　of　the　bath　wcfts　that　of　the　room，　and　was　found　to　be

about　i　sOC．　or　so．　The　current　density　and　the　concentration　of　the

eiectrolyte　employect　in　the　present　exppriment　were　so　selected　as

tb　．cret　the　best　r　esult　in　m’＆1〈ing　the　copper　crystal　grow　by　electro－

deposition．

　　　　　　　　　　　　　　　　　Inner　Structures　of　the　Crystals

　　　　The　inner　crystal　structure　of　the　copper　sl｝eets　deposited　by　the

procedure　mentionecl　above　was　investigated　by　．　X一一rays．　First　an

examination　was　niade，　by　the　special　rotatinsr　crystal　method　devi＄ed

by　the　writei　to　see　whether　the　deposited　copper　was　coinposed　of

a　single　crystal　or　not．　As　a　result　of　this　examination’it　was

tiscertaitied　t・hat　the　electrodeposltion　made　the　mother　crystal　Lised　as

the　cathode　to　．c，．rrow　necariy　as　a　peirfect　si　ngle　crystal　．．cluring　the　ear’ly

stage　of　the　plating一，　by　1〈eeping　the　crystallog．raphic　orientation

tlt｝aユtered．　］But　the　deposit玉on　did　nQt　produce　the　siiigle　crystεしl　aft（pr

its　thicl〈ness　amozinted　to　about　o．s　mm．　pr　inore．

　　　　Next，…　the　writer　investlgated　by　the　Laue－diagram　method　the

changes　in　the　crysta！　strticture　accompanyinf．）’　the　progress　of　the

J．　These　Alemoirs，　15，　3S3　Ci930＞

2．　ll’hese　rv’［ornoit’s，　11，　3gg　（i928） 樗
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platiRg．　The　copper　was　deposited　on　a　single－crystal－plate　of　copper

till　the　deposited　portion　became　a　quarter　of　a　millimeter　in　thicl〈ness．

Then　the　portion　of　the　mother　cisrstal　xvas　etchecl　off　with　nitric　acid，

in　order　that　no　mechanical　des．　truction　of　the　crystal　structure　should

occur　in　the　cleposited　portion．　1｛”rom　deposited　sheet　thus　separated，

three　test　pieces　were　p；’epared　by　aPpropriate　etching，　which　corre－

spondecl　to　the　earliest，　the　intermecliate　and　tlae　latest　stages　of　platin／／）’

respectively．　1．aue－photog’raphs　were　tal〈elt　by　setting　the　test　pieces

perpendicular　to　．　the　beam　of　the　’X－rays　froni　the　molybdenum　targ’et

of　a　Coolidtte　tube．　Figs，　i，　2　andl　3　iii　Plate　1　are　the　ILaue－diagrams

takeii’　respectively　from　the　three　test　pieces　mentioiied　abc　ve．

　　　　The　Pattern　i1ユ1［　ig．　I　is　quite三de王〕ticaユw圭th　that　of　the　mother

crystal，　though　it　is　not　reprocluced，　while　in　IFig．　2　radiating一　bancls

appear　besicie　the　spots　observecl　in　1［？i．o，．’．　i．　ln　IFig’．　3，　moreover，　each

spot　is　more　or　less　diffused　and　elonga，ted；　and　a　few　spots　con’e－

spoRcling“　to　tl｝e　atoniic　planes　of　complex　IRdices，　such　as　（3Ts），　（i23），

etc．，　ceasecl　to　appear．　lirom　theses　photographs　we　may　conclude

grenerally　that　the　deposited．　sheet　uncler　examination　is　nearly　a　singtle

crystal，　having　the　same　crystallographic　orientation　as　the　’mother

crystal，　thoug’h　the　orientation　cleviates　very　slig’ht！y　in　the　layer

deposited　later．

　　　　Next，　another　electrodeposition　on　a　sing’le－crystai－plate　of　copper

xvtts　made　untii　the　thicl〈ness　of　the　deposited　layer　amounted　to　about

half　a　millimeter　；　then　the　specimen　was　etchecl　by　nitric　acict　froni

the　mother　crystal　side，　the　otttey　portion　of　the　newly　dePosited　layer，

of　about　a　quarter　of　a　millimeter　in　thicl〈ness，　bein．cr　left　undamaged．

］1，aue－photographs　wei’e　E　gain　tal〈en　with　three　test　pieces　preparecl　as

before　from　the　tmdamagecl　depositecl　portloii．　I　i．o’．　4　iti　Plate．　1　is

the　ILaue－diagram　of　the　mother　crystal　and　1一”ists．　s　and　6　in　Plate　I

and　Fig．　7　in　Plate　II　are　those　obtainecl　respectively　with　the　layers

situatecl　successlvely　fronk　the　niother　crystal　side．　X？Y7e　can　detect　in

［；ig．　s　that　the　spots，　whlch　correspond　to　the　atomic　planes　of　simple

indices，　are　difftised　to　some　extent　in　coBcentric　rings　and　radials．

These　aspects　become　moi’e　distinct　iii　Fig．　6；　’ ≠獅п@at　iast　in　1；’ig．　7

almost　the　coRcentric　rings　alone　appear．　These　chang’es　in　the

appearance　of　the　Laue－diagrams　show　that　the　deposited　copper　is

not　composed　of　a　single　crystal　in　the　portion　under　examination，　but

of　micro一・crystals　arranged　in　orientations　somewl］at　scattere．　d　froin　that

o£　the　mother　crystal．
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　　　　Next’，　the　wr．iter　sttidiecl　wkether　the　micyo－crystals　were　etrraiiged

in　a　fibrous　manner　or　not．　Good・Lic　ue．一diagrams　to　determine　the

axis　of　the　fibre　coulcl　hardly　be　obtainecl　because　of　the　dithculty　ot’

adjtistment　of　the　proper　de．．o’ree　of　etching　on　the　one　hand，　cancl　the

probable　clepencle．ncy　of　the　axis　of　the　fibre，　iipon・the　orientation　ot’

the　niother　crystal　on　the　other　ha／ncl．　f－X．　s’aitable　photograpl’i，　i｝oxvever，

xvas　Q．　btained　ancl　is　reproclucecl　i．n　1；i．o’．　8，　Plate　1［1．　．’！“he　LE　ue－cliagrani

o£the　mother　crystal　in　this　caso　is　shown　i1ゴFig・。　g，　Plate　IL

　　　　It　is　seen　fronii　il’一ig’．　8　tl　tat　tlie・orienta．tions　of　the　niicro－crystials’

are　seen　to　be　scattered　within　severftc　l　cles，rees　arouncl　tht・Lt　of　the

niother　crystal，　havinsr　a　difinite　crystallos，raphic　direction　as　a　co］tt’　inon

axis　of　the　iibre，　tX．ncl　the　clirectioii　of　this　coinmon　axis　is　fotmcl　to

be．parallel　to　that　one　o±’　the　［［oo］一taxes　of　the　inother　crystal　wl｝ich

lnakcs　tlle　leas｛二．　i　t｝clination　to　the　surface　of　the　nnother　crystal．．

　　　　　　　　　　　　　　　　　Outer　Structures　of　the　Crystals

　　　　’1’he　niothocl　of　optic・f．一Ll　reflection　revealecl　tha，t，　as　lonsr　as　the

electrodel　osiL“ecl　lt｝yer　i＄　a　pgrfect　sins．le　crystal，　it．s　outer　±’orm　is

coniposed　o’f　t“ro　predominant　octalieclral　planes　ancl　severa！　inferior

Eitoinic　platnes，　si．ieh　c－ts　（3ii）一一ancl

（i20）一planes．　These　atoniic　planes，　1；ig，・　i　・
clevelopecl　by　electrocleposition　arc

stereog’raphically　represented　in

Mg．　i．

　　　　It　xvas　”ol）servecl　under　the

搬器盤灘瓢麗　20k．，、蓼’。、3、…

sisted　of．　a　numbor　of　pεtralle1
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ご
ridges，　having　the　spacing　sevet’a1　　　　　　3π

tilnes．、wider　thaii　t正．｝at　o．f　t1．1e

st粟4iations　on　the　sin91e　crystal

prgduced　by　the　＄tress＿ani　teallnsr

lnethQd，　Tllese　ridges　were　main玉y

formed　Qf　the　two　pr6domi1蔵ant　octahedral

refiecti・n・Fig・！Q沁：Pl聯Il　iS　a

　　　　As　the　dectrOdepOsition　advanced　a

depositions　began　to　apPear　oll　the　r圭dge呂，

Plate　I王．　　「NVhen　the　electrodeposition

granular　depos｛tions　covered．the　wh．ole　surface，
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　　　　　　piaiies　observed　by　optical

microphotos．rapli　o£　such　riclgres．

　　　　　　　little，　however，　graniilar

　　　　　　　　as　is　shoxxrn　j　n　li’ig．　i　i，

　　　　adv　ancecl　still　further，　these

　　　　　　　　　　clS　is　sqell　ill　］t”ig．’IL，，
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11’late　II；　and　the　cleposition　xvas　conipose［1　o£　microcrystais　oriented

rather　at　raRclom．

　　　　In　conclUsion　the　xvriter　wishes　to　express　his　sincere　thanl〈s　to

：Prlりf．　U．　Yoshlda　u正1der　whose　kind　9・しzldaRce亡he　present　eXperime．n亡

xvas　ca．　rriecl　ottt．
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