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１． はじめに 

 

平成23年3月11日に東日本を襲った大地震・津波については歴史的な大災害になっております。被

災された方々に心からお見舞い申し上げますとともに、大学等の研究活動や教育活動については、本連

携ステーションも必要に応じて最大限の協力をさせていただく所存です。 

我が国の超高圧電子顕微鏡群を“All Japan”的観点から活用し、また次世代の研究・開発要素を策定

する超高圧電子顕微鏡連携ステーションは第Ｉ期が平成 18 年度に北海道大学、名古屋大学（事務幹事

校）、大阪大学、九州大学および生理学研究所によって設立され、４ヵ年の期間に「次世代装置の策定と

改修計画の立案」、「装置群の全国共同利用」、「国際ワークショップ等の活動を行ってきました。その検

討に基づき平成22年度末には名古屋大学に“Only one”の装置として“反応科学超高圧走査透過電子

顕微鏡”が更新整備されました。 

 連携ステーションは現在第Ⅱ期(平成22年度-27年度)に入っております。第 II期におきましては、「今

後のわが国の超高圧電子顕微鏡の改修・更新計画の策定」、「将来世代超高圧電子顕微鏡要素技術の共同

開発研究」および「新鋭・高性能機による共同利用・共同研究」の活動を推進しています。「改修・更新

計画の策定」については、大阪大学の300万ﾎﾞﾙﾄ超高圧電子顕微鏡の時間分解能の向上、電子エネルギ

ー分光、電子線の光軸の精密化、10 K以下の極低温観察、厚い試料の高速自動観察に加えまして、設置

後 16 年の経過にともない劣化してきた基本性能の向上を目的とした改修計画を最重要課題として検討

しております。また「将来世代超高圧電子顕微鏡要素技術の共同開発研究」につきましては、レーザー

励起との結合、入射電子線のパルス化、スピン偏極化、らせん化などの機能を備えたものの研究を行っ

ております。さらに「新鋭・高性能機による共同利用・共同研究」につきましては、各機関に特徴的な

超高圧電子顕微鏡ならではの研究課題20件が実施され、成果があげられました。 

本連携ステーションが、我が国ならびに世界の超高圧電子顕微鏡研究の発展を先導するように今後も

努力を続けてまいります。 

 

平成22年度 超高圧電子顕微鏡連携ステーション長 

名古屋大学 教授  田中信夫 
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2. 研究成果 

 

2-1共同利用・共同研究として実施した研究課題 

 

4大学法人では、「超高圧電子顕微鏡連携ステーション」の経費を用いて次の具体的な研究課題につい

て共同利用・共同研究を実施しました（これらは、４ページに示す各機関における利用件数表の機関外

からの利用数のなかに内数として含まれています）。こうした研究課題の中から、連携によってはじめて

可能となった成果が得られています。 

 

2-1-1  北海道大学 

 

研 究 課 題 名   （研 究 代 表 者） 

粒界制御Ni基合金の耐照射特性評価 (日本原子力研究開発機構・山下真一郎) 

316 ステンレス鋼における HVEM 照射下ボイド無形成帯に基づく欠陥有効濃度の定量評価 

 (日本原子力研究開発機構・関尾佳弘) 

Be12Ti 合金の照射効果 (日本原子力研究開発機構・中道勝) 

W/NITE-SiC/SiC 複合材料の接合界面の高分解能観察 (室蘭工業大学・岸本弘立) 

原子炉圧力容器鋼モデル合金の応力下でのループの成長 (九州大学・渡辺英雄) 

 

 

2-1-2  名古屋大学 

 

研 究 課 題 名   （研 究 代 表 者） 

化学法で作製した金属微粒子の構造解析 (北海道大学・米澤徹) 

シリコンの歪状態のその場観察 (名古屋工業大学・神谷庄司) 

実用光触媒材料の超高圧電子顕微鏡観察 (JFCC・吉田健太) 

Siプラットフォーム上のGe-MOSトランジスタ技術（コバレントシリコン（株）・竹内正太郎） 

金属切削クズの微細構造観察 （西島（株）・刈賀雅孝） 

 

 

2-1-3  大阪大学 

 

研 究 課 題 名   （研 究 代 表 者） 

Fe-9Cr-2W 合金における照射誘起欠陥の熱的安定性 (島根大学・小野興太郎) 

化合物半導体薄膜の電子照射・励起効果 (神戸大学・新田紀子） 

HVEM-MeV電子照射誘起アモルファス化を利用した合金の組織観察 (秋田大学・仁野章弘） 

超高圧電子顕微鏡用フォトカソードの検討 (理化学研究所・西谷智博） 

超高圧電子顕微鏡を用いた細胞組織像からの多階層生体機能シュミレー ション基盤構築と実証研究 

 (東京慈恵会医科大学・佐々木博之) 

超高圧電子顕微鏡による InGaN/GaN の厚片試料の観察（九州大学・桑野範之） 

2. 研究成果 
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2-1-4  九州大学 

 

研 究 課 題 名   （研 究 代 表 者） 

加工された鉄鋼材料の転位と微細析出粒子の解析 （JFE-スチール・山田克美） 

レーザー光照射効果に関する超高圧電子顕微鏡”その場”観察・解析（北海道大学・渡辺精一） 

超高圧電子顕微鏡法によるシリカメソ多孔体の三次元構造解析（大阪府立大学・阪本康弘） 

SiCエピ表面の欠陥構造の解析（産業技術総合研究所・松畑洋文） 
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各超高圧電子顕微鏡施設における利用研究課題数の一覧を下表に示します。 

平成 22 年度各超高圧電子顕微鏡施設利用研究課題数 

（2011 年 3 月31 日現在） 

 

施設名 
件数    

機関内  機関外 計  

北海道大学工学研究院エネルギー・

マテリアル融合領域研究センター 

超高圧電子顕微鏡研究室 

71  

 

29 100  

名古屋大学エコトピア科学研究所超

高圧電子顕微鏡施設  
60  

 
36 96  

大阪大学超高圧電子顕微鏡センター 75   38  113  

九州大学超高圧電子顕微鏡室  76   30 106 
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2-1-1 共同利用・共同研究として実施した研究課題 

 

（平成２２年度） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

北海道大学 

2-1 共同利用研究 
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共同研究・共同利用報告 

粒界制御 Ni 基合金の耐照射特性評価 
 

日本原子力研究開発機構 山下真一郎 

 
１．研究の背景・目的 

 1970年代に開始された軽水炉による原子力発電は、現在の日本の電力供給の一躍を担っている。

原子力発電のさらなる発展のためには、原子力発電の高効率化、より高い安全性の確保が必要で

あり、そのためには次世代型原子炉の開発が重要になってくる。それに伴い、材料に求められる

性能はよりシビアになるため、ステンレス鋼と比較して優れた耐照射特性を持った Ni 基合金が注

目されている。ただし、Ni 基合金では、PWR 一次冷却水中での粒界型 SCC の発生や、高温での照

射による脆化相の粒界析出など、粒界に起因した問題が存在する。最近、ステンレス鋼では粒界

制御により粒界の耐食特性が向上することが明らかになった。Ni 基合金においても同様のことが

言えれば、より高い安全性の確保へとつながる。ここで本研究では、粒界制御 Ni 基合金の開発を

見据えて、照射下特有の粒界偏析現象(照射誘起偏析)の粒界性格依存性を明らかにすることを目

的とした。 

 
２．結果 
 電子線照射前の試料では、粒内に直径 10nm 程度のγ’相が微細に分散していた。一方、一部の

粒界上には炭化物の析出がみられた。電子線照射を行うことにより、粒界近傍では Ni の濃縮、Cr

および Fe の枯渇が認められた。これは、ステンレス鋼における照射誘起粒界偏析挙動と一致する。

粒界ごとに偏析量を比較すると、ランダム粒界で最も顕著な偏析が生じており、Σ9 対応粒界、

ステップ状非対称Σ3対応粒界、対称Σ3対応粒界の順に偏析量は低下した。特に、対称Σ3対応

粒界においては照射誘起粒界偏析がほとんど見られなかった。これは、対称Σ3 対応粒界が他の

粒界に比べ、エネルギー的に非常に安定であることに起因し、粒界制御したステンレス鋼におい

ても同様の結果が得られている。一方、Al および Ti の偏析挙動は単純ではなく、ランダム粒界

では濃化、対応粒界では枯渇する傾向が示された。サイズ因子からは Al および Ti は粒界で枯渇

することが予想されるため、ランダム粒界では異なる偏析メカニズムが働いていることが示唆さ

れる。 

 
 

３．今後の課題 

 Ni 基合金における照射誘起偏析について、主要合金元素はサイズ因子に従う偏析挙動を示した

が、微量添加元素についてはランダム粒界と対応粒界で異なる挙動が示された。特にランダム粒

界では Ni とともに Al、Ti の濃化が認められることより、粒界におけるγ’相の照射誘起析出が

生じた可能性がある。今後、照射下における粒界析出挙動を高分解能その場観察により明らかに

する予定である。 
 

図１．電子照射したNi基合金の各種粒界近傍での照射誘起偏析挙動 

ランダム粒界 Σ3 対応粒界 
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共同研究・共同利用報告 

316 ステンレス鋼における HVEM 照射下ボイド無形成帯に基づく

欠陥有効濃度の定量評価 
 

日本原子力研究開発機構 関尾佳弘 

 
１．研究の背景・目的 

将来の低炭素社会におけるエネルギー源として、最も期待されているのが、現在稼動している軽

水炉に加え高速炉、及び核融合炉の開発急務の課題である。これら原子エネルギーを利用した各

種先進原子炉の開発にあたっての炉構成材料的課題は、中性子照射下における耐照射損傷材料開

発である。近将来、軽水炉に代わる炉として、高速増殖炉の実用化のための研究が展開されてお

り、中性子照射中に導入される欠陥挙動の定量的解析とその制御因子の解明が重要な因子である。

特に高速炉に用いられる 316 系ステンレス鋼における照射欠陥集合体であるボイド形成抑制のた

めの材料学的パラメーターを的確に抽出するためには、照射プロセスで導入される有効点欠陥濃

度と材料因子との相関評価が不可欠である。こうした背景から、導入照射欠陥濃度の中で実際に 

材料特性に影響する照射欠陥濃度の定量的評価を目的に、照射欠陥挙動に関する理論解析をベー

スとして超高圧電子顕微鏡を利用した電子線照射実験により、点欠陥濃度の評価を試行した。 
２．結果 

Fe-15Cr-15N モデルステンレス鋼を試料として、超高圧電子顕微鏡（1000KV）により、損傷速

度 2x10-3dpa/ｓ、温度 673K で電子線照射した結果、結晶粒界に沿って、ボイド無形成帯(VDZ)
が形成された。また、この VDZ 領域を EDS 分析した結果、Ni の濃化と Cr の枯渇傾向が確認さ

れた(図；a,b,c)。 
 

 

上図は電子線照射前後の粒界組織と分析結果を示す。673k で 7.2dpa 照射後に明らかに粒界に沿

って VDZ が形成され、また、この領域で照射後に Ni が濃化し、Cr の枯渇傾向が認められる。平

均の VDZ 幅は 150nm であった。また VDZ 幅ｒと空孔拡散係数 D(=8x10-7cm2/s)、有効空孔濃度 C、

損傷速度 G（1x10-3dpa）は速度式から、ｒ＝（2DC/G）1/2の関係が求められ、この式から、有効原

子空孔濃度 Cが評価できることから、この式に実験で得られた平均 VDZ 幅ｒ＝150nm を用い、Cは

約 1.42x10-2と評価され、この値は中性子照射の場合より数桁高く、電子線照射では照射が加速さ

れていることを示している。 

以上、電子線による照射その場実験から、VDZ の幅を計測することにより、種々の温度、ならび

に異なる材料における、有効な原子空孔濃度の評価が可能であることを明らかにした。 

３．今後の課題 

耐ボドスエリング材料開発のために今後、有効原子空孔濃度を低下させるべく材料因子を定量的

に抽出し、合金組成と組織を制御した材料について同様の研究を系統的に行うことより、従来の

照射研究で評価できなかった欠陥濃度の定量的評価を行うことが重要である。 
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共同研究・共同利用報告 

Be12Ti 合金の照射効果 
 

日本原子力研究開発機構 中道勝 

 
１．研究の背景・目的 

 ベリリウム金属間化合物は、純ベリリウムより高融点且つ高強度であることからDEMO炉以降の

中性子増倍材として期待されている。しかしながら、ITERより高い使用温度でかつHe生成量が

20,000appmと過酷な条件が想定されているため、機械的特性と密接な関係があるスエリングや点

欠陥の蓄積による微細組織の変化を十分に明らかにする必要が有り、DEMO炉ブランケットを構成

する中性子増倍材として材料設計と選定をするためには必須である。現在、実験室規模からパイ

ロットプラント規模での製造がBA活動で検討されている。そこで本研究では、大量製造に向けパ

イロット製造したベリリウム金属間化合物について機械的強度や延性に重要な影響を及ぼすスエ

リング特性や点欠陥の挙動についてDEMO炉環境を模擬した高温における超高圧電子顕微鏡による

He/電子線同時照射や加速器によるイオン照射を行い点欠陥形成による微細構造変化を明らかに

することを目的とした。 

 
２．結果 
 マルチビーム超高圧電子顕微鏡を利用して Be12Ti の電子線/He 同時照射を室温で行い、照射欠陥

の形成微細組織変化のその場観察を行った。鉄換算で約７dpa 相当の照射、約 50appm/dpa を目標値

としてデュアルビーム照射した。今回の実験条件の範囲では、ドット状の欠陥や転位ループは観察

できなかった。図 1 の(b)に示すような TEM 薄膜が歪んでいるようなコントラストが観察できた。こ

れは、照射による原子配置のずれによる TEM 薄膜のバックリングによるものではないかと考えてい

る。図３に、電子線/He 同時照射したベリリウム金属間化合物の高分解能 TEM 像を示す。電子回折図

形は、照射後ディフューズしてリング状になりつつある。これは、金属間化合物の規則性が失われ

つつあること関係があると考えている。 

 
図 1．電子線/He 同時照射したベリリウム金属間化合物の高分解能 TEM 像 

 

３．今後の課題 

 本研究は、「核融合エネルギーの研究分野におけるより広範な取り組みを通じた活動の共同に

よる実施に関する日本国政府と欧州原子力共同体との間の協定」により独立行政法人日本原子力

研究開発機構と国立大学法人北海道大学を中心にした研究コンソーシアムによる共同研究の一部

を補完する目的で行っています。今後、照射温度と照射量やHe/dpa比の効果について検討を継続

して行う予定である。 

(a) (b)
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共同研究・共同利用報告 

W/NITE-SiC/SiC 複合材料の接合界面の高分解能観察 
 

室蘭工業大学 岸本弘立 

 
１．研究の背景・目的 

 SiC/SiC複合材料は，耐酸化特性や高温強度に優れることから高温ガスタービンや航空宇宙の耐

熱タイルとして期待されており、最近はガス冷却高速炉を始めとする第IV世代原子炉の炉心構成

材料としても注目されている。また、SiCは誘導放射能の減衰能が高いことから低放射化材料とし

ても注目されており、その特性を更に生かすためにW等の高融点金属との接合も研究が進められて

いる。特に核融合炉ブランケットには、LiPbとHeの2種類の冷却材を使用し熱交換とトリチウム回

収を行うDCLL/FCIの設計が進められておりSiCは流路を構成する機能材料としても期待されてい

ることからその接合が技術開発の鍵となっている。そのため、NITE-SiC/SiCとWの接合部照射下に

おける組織発達徒と機械的特性の変化について検討しており、接合強度は接合界面の微細構造と

密接な関係があることからそれらを明らかにすることが重要な課題である。そこで、本研究では、

北海道大学のマルチビーム超高圧電子顕微鏡で接合界面の高分解能観察をい原子レベルでの構造

を明らかにすることを目的とした。 

 
２．結果 
 室蘭工業大学のOASIS/FEEMA施設のホットプレスを用いてα-SiCと真空溶解W板（99.99%）及び

UDタイプのNITE-SiC/SiC複合材料と焼結W（99.9%）を接合したTEM薄膜を作製した。接合は、1軸

のホットプレスを用いて加圧条件20MPa、接合温度1300～1700℃、接合時間30分～1時間であった。 

 

 
図1. 接合界面の高分解能TEM像 

 
 図1にマルチビーム超高圧電子顕微鏡で観察した接合界面の高分解能像を示す。NITE-SiC/SiC

には若干の助剤が添加されておりWとの界面において高分解能像の格子縞から比較的整合良く接

合していることが初めて明らかになった。 

 

３．今後の課題 

 今後は、超高圧電子顕微鏡を利用した照射効果の研究に取り組みたい。 

W 

YAG 
5nm 
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共同研究・共同利用報告 

原子炉圧力容器鋼モデル合金の応力下でのループの成長 
 

九州大学 応用力学研究所 渡辺英雄 

 
１．研究の背景・目的 

現存の原子力発電所における一つの大きな問題として, 原子炉の高経年化が挙げられる. 特に PWR

型原子炉では, 運転時に約 16(MPa)の応力が圧力容器に負荷されており, 高経年化に伴う材料劣化を

考える上で, 応力の影響を無視することはできない. 中性子の影響により材料の硬化が進む現象を照射

脆化と呼んでいる.これまでの低合金鋼の照射による脆化のメカニズムの解明には３次元アトムプローブ

法(1,2), あるいは陽電子消滅法, TEM(Transmission Electron Microscope )観察（等の手法を用いて,照射

脆化の原因となる照射欠陥としては,点欠陥集合体や Cu 析出物の存在が報告されてきたが, PWR 圧力

容器胴部に負荷されている応力は考慮されていない. 正確な脆化機構を知るためには, 応力も加味した

損傷発達機構を考える必要がある. そこで本研究では, 超高圧電子顕微鏡を用いて応力下でのその場

観察を実施した. 

２．結果 
 電子線の照射には， 九州大学及び北海道大学設置の超高圧電子顕微鏡を用いた.加熱引張ホルダ

ーの最大引張可動範囲は 0.0～2.0(mm)，引張速度は 0.9(μm/s)である. シャフト部をモーターで回転さ

せることにより試験片に荷重が負荷される仕組みになっている. 電子顕微鏡試験片設置部にある白金・

白金 13%ロジウムの熱電対にて起電力を計測することによって試験片温度を観測した． 

荷重は歪ゲージの出力電圧と荷重との関係を実測することにより求めた. 変位も同様に出力される電

圧と変位との関係性から校正を行った.試験片に用いた原子炉圧力容器モデル合金として, これまでの

研究から脆化への寄与が顕著である Mn を添加した Fe-1.4(mass%)Mn を用いた.試験片の寸法は縦： 

2.0(mm) 横： 7.5(mm), 幅: 0.12(mm)の短冊状試料を用いた. 熱処理は真空中で行い, 条件は,  

1273(K)-24(h),1027(K)-1(h), 1027(K)後は空冷した. 

 応力が転位ループの成長に与える影響を正確に評価するために, 変位量を変え, すべて同一箇所に

照射を行った結果について図 1 に示す. 573(K)における[111]方向からの応力下でのその場観察結果に

ついて示す． 応力の負荷により, 転位ループサイズの成長が促進されていることが確認された. 変位量

0.3(mm)を境に転位ループの成長速度に変化が生じていることが確認された. 図2に転位ループ10個を

選び, その成長を追った結果について示す. 転位ループの選別方法としては, 表面の効果の大きな薄

膜部の転位ループ, 近くに隣接するものがある転位ループは個々の成長を正確に測定することができな

いため除外した. 転位ループの成長が 0.3(mm)に入ることによって顕著になり, 照射途中から発達してき

た転位ループを測定することによって, 転位ループのサイズの違いによって応力の影響がないことが明ら

かになった. 
 

 

 

 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
     図２ ループサイズの時間変化  
 

 

図１ 内部組織の変位依存性 
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共同研究・共同利用報告 

化学法で作成した金属微粒子の構造解析 
 

北海道大学 大学院工学研究院 米澤 徹 

 
１．研究の背景・目的 

 

私たちはこれまで様々な手法で合成した金属微粒子の構造とその物性について検討を重ねてき

た。1,2 例えば、特有の波長に大きな吸収をもち、鮮やかな色を示す微粒子、常温で蛍光を発する

微粒子 3,4 や低温で焼結できる微粒子、表面が酸化しにくい銅微粒子 5,6 などを検討してきた。そ

の中でも、化学法によって作成した微粒子では、さまざまな機能、特性を有する微粒子を合成で

きることが明確となってきた。また、私たちはその大量合成法の確立などについても尽力してき

た。そこで、こうして得られる金属微粒子の微細構造や高温構造変化などを検証するために、本

共同研究を行うこととした。 

 
２．結果 
 
 本研究では、化学法で得られた金属微粒子の微細構造を観察することとした。今回は新しいナ

ノ粒子の合成法として、白金ナノ粒子をエッチング法で得た。エッチング法とは、合金から一方

の金属を溶出させ、他方の金属のみを残し、微粒子とす

る方法である。この方法によって、一般には、貴金属で

あって、容易に溶解しにくい白金をのこし微細粒子とす

ることとした。 

実験では、用いる合金板を 1cm 角程度に切り出し、電

解液に浸漬したのち、電気化学的に一方の金属を溶解さ

せた。得られた白金クラスターを持つ表面を取り出し、

白金微粒子として得ることに成功した。こうして得られ

た白金微粒子の微細構造観察をすることとした。 
 X 線的手法では、こうして得られた微粒子は白金のみ

を含有していると推測された。そこで、微粒子表面の高

分解観察をしたところ、白金に対応する間隔の格子縞が

得られ、白金ナノ粒子が得られることが明らかとなった

（図１）。 

 

３．今後の課題 

 

 今後、こうした微粒子の高温挙動を観察し、ナノ粒子の融点低下や、触媒の凝集課程の直接的

観察を行っていきたい。 

 

成果発表 

[1] 日本金属学会、平成 23 年度北海道支部夏季発表会発表予定。 

 

参考文献 

1) N. Toshima and T. Yonezawa, New J. Chem., 22¸1179-1201, 1998, .  
2) T. Yonezawa and N. Toshima, Adv. Funct. Mol. Polym., 2, 65-86 (2001). 
3) Y. Shishino, T. Yonezawa, S. Udagawa, K. Hase, and H. Nishihara, Angew. Chem. Int. Ed., 50, 703-705 
(2011). 
4) Y. Shishino, T. Yonezawa, K. Kawai, and H. Nishihara, Chem. Commun., 46, 7211-7213 (2010). 
5) M. Tomonari, K. Ida, H. Yamashita, and T. Yonezawa, J. Nanosci. Nanotech., 8, 2468-2471 (2008). 
6) T. Yonezawa, S. Takeoka, H. Kishi, K. Ida, and M. Tomonari, Nanotechnology, 19, 145706/5 pages 
(2008). 
 

 

図 1  エッチング法で作成した白金

微粒子の TEM 像  
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共同研究・共同利用報告 

シリコンの歪状態のその場観察 
 

名古屋工業大学機能工学専攻 神谷庄司 

 
１．研究の背景・目的 

シリコンは単結晶・多結晶を問わず疲労破壊する。近年発展著しい MEMS (Micro 
Electro-Mechanical Systems) の機械構造の多くはシリコンで製作されており、その長期信頼性の確

保には疲労寿命の定量評価が不可欠であるが、繰返し負荷によるシリコンの疲労のメカニズムは

未だ不明である。本研究では環境ガスの影響をも調査可能とする反応科学超高圧電子顕微鏡の特

徴を生かし、シリコンの疲労過程における歪状態や結晶欠陥形成を世界に先駆けてナノレベルで

連続的にその場観察するべく、当該透過電子顕微鏡のサンプルホルダに搭載可能な超小型材料試

験デバイスを設計し、MEMS 技術により作製することを試みた。 

 
２．研究内容と作製デバイス 

最近、シリコンの結晶転位核生成の活性化エネルギが圧縮応力によって大きく下がることが予

測されている[1]。これは常温でもインデンデーション直下に転位が発生する事実[2]と符合し、初

期欠陥からの疲労損傷の蓄積に圧縮応力が密接に関与している可能性を示唆している。そこで本

研究では、応力振幅の圧縮側で起きている可能性が高いと推察される結晶欠陥形成の過程を引張

側で試料を破断させることなく詳細に観察して疲労機構解明に資するべく、応力比を任意に制御

しつつ高速な共振試験を可能とする疲労試験デバイスの設計・製作を行った（図 1）。本デバイス

には外部からの初期変位により平衡点のシフトを可能とする機構が組込まれており、疲労試験中

の平均応力を圧縮から引張りまでの広範囲に任意に設定できる。また高サイクル疲労試験を行う

ため、静電駆動アクチュエータによる構造の共振を利用して、高い周波数の繰返し負荷を重畳す

ることが可能となっている。製作には SOI ウエハ（通常のシリコンウエハのハンドル層に酸化膜

を挟んで薄いシリコン単結晶の活性層を貼付した半導体デバイス用ウエハ）を使用し、ハンドル

層を共振デバイスとし活性層を疲労試験片とする新しい構造を採用した。 
 

３．今後の課題 

現在、試験デバイスをサンプルホルダへ組込むための装置を引続き開発中である。今後は図 2
に示すように平衡点シフト用ピエゾアクチュエータと荷重評価用ロードセルを実装し、さらに環

境ガス導入のためのラインを併せて設置する。これにより、反応科学超高圧透過電子顕微鏡内で

疲労試験を実施して疲労過程をナノレベルで連続観察・解析し、損傷の累積メカニズムと応力状

態・環境の影響、さらに疲労寿命との関連を定量的に解明することを目指す。 

参考文献 

[1] Reaction pathway analysis for dislocation nucleation from a sharp corner in silicon: glide set versus 
shuffle set, K. Shima, S. Izumi, S. Sakai, J. Appl. Phys., 108 (2010), 063504.  
[2] In-situ TEM observation of transformation of dislocations from shuffle to glide sets in Si under super 
saturation of interstitials, H. Saka, K. Yamamoto, S. Arai, K. Kuroda, Phil. Mag. 86(2006), 4841-4850. 

図 1 任意応力比共振疲労試験デバイス 図 2 サンプルホルダ組込みデバイス駆動・試験装置

櫛歯静電
駆動機構 

剛性校正用 
固定冶具穴 

弾性低剛性
支持ばね 

内側シャトル
フレーム 
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共同研究・共同利用報告 

実用光触媒材料の超高圧電子顕微鏡観察 
 

（財）ファインセラミックスセンター 吉田健太 

 
１．研究の背景・目的 

不均一触媒材料において、ナノ構造に起因する触媒反応メカニズムを正しく理解するためには、

触媒ナノ粒子の結晶構造,触媒ナノ粒子と酸化物粒子担体界面などの原子レベルの構造に加えて、

体表面上の触媒ナノ粒子の分散性や担体のサイズ・形態などのサブミクロンオーダーの構造まで

正確に評価・測定する必要がある。しかし、実用触媒開発の現場では、助触媒として機能する Pt
ナノ粒子の平均粒系が 2nm 以下にコントロールされる一方で、担体酸化物は数百ナノメートルと

非常に大きい。例えば、本研究で使用したアナターゼ TiO2の平均粒径は 150nm であり対象とする

Pt クラスターよりも 100 倍以上大きい。 また焼結後, 溶液法により Pt クラスターを担持してい

るため、 表面には数ナノメートルオーダーのラフネスが存在すると考えられる。このような粉体

試料の凸凹した表面上で、Pt 単原子やクラスターの存在を検証することは、200kV-300kV 級の汎

用透過電子顕微鏡では非常に困難である。 
そこで本共同研究では、前述の実用光触媒 Pt/TiO2について、触媒分野で必要とされているÅか

らμメートルオーダーの幅広いスケールでの実空間構造解析を実現するために, 電子線エネルギ

ー1MeV の高い透過能を期待し、超高圧透過電子顕微鏡法を利用した。 
 
２．結果 
 図１には AC-TEM(200keV)および Ultra High-Voltage 

TEM 像(1MeV)を示す。 これまで、透過電子顕微鏡を用い

て観察できなかった復数の粒子が重なった厚い領域を

観察することができた。  

次に、図２にはアナターゼTiO2 [1,1,1]入射のPt/TiO2

の Ultra High-Voltage TEM 像を示す。 

トモグラフィーによって, 黒矢印(i)および(ii)で示され

る 2 地点における, 酸化チタン八面体粒子の投影方向への厚

さはそれぞれ 13nm, 258nm と大きく異なる。 このようなナノ

構造体をほぼ同一のフォーカス条件で結像したことによって、 

白矢印に示されるような階段状の表面構造が明らかになった。

このような、アナターゼ{101}面から成る数ナノメートルのス

テップ構造の全体が観察されたのは本研究がはじめてである。 

この Pt/TiO2を光触媒として利用する場合, “ナノステップ”

が光励起した電子と正孔の拡散過程を支配していると考えら

れるので、この観察は触媒機構のより詳しい理解に役立つだ

ろう。 

３．今後の課題 

 200keV の電子エネルギーにおけるプラズモン吸収の平均自由行程Λp は, 100-150nm 程度であ

る[1]。しかし、電子エネルギーを 1MeV にすることで、前述のΛp は 200-300nm に増加する。こ

のため、図 7(b) に示されるような複数の TiO2粒子が接合する界面を正確に視覚化し、TiO2粒子

の表面・界面を区別して Pt ナノ粒子を定量することが可能になった。ぜひ、超高圧３次元電子顕

微鏡に挑戦したい。 

 

成果発表 

[1] 吉田健太, 荒井重勇, 齋藤晃, 田中信夫, “80kV-1MV 電子顕微鏡を用いた不均一触媒材料

の研究”, 顕微鏡, 46, 11-16 (2011) 

 

参考文献 
1) Reimer L.:Transmission Electron microscopy, Springer-Verlag, Berlin, 1985, p162-169 

図 1 ：Pt/TiO2の(a)AC-TEM と(b) UHV-TEM(1MV)

図 2 ：Pt/TiO2 の Ultra High-Voltage-TEM(1MV), 
[1,1,1]入射 
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共同研究・共同利用報告 

Si プラットフォーム上の Ge-MOS トランジスタ技術 
コバレントシリコン株式会社 竹内正太郎 

１．研究の背景・目的 

シリコン超々大規模集積回路は、その基本回路素子である相補型 MOS(CMOS)の微細化により

高性能化、低消費電力化、高集積化が図られてきた。しかしながら、Si-CMOS の微細化は 2020
年前後にゲート長 10nm 程度となる 1)。これは Si-CMOS の微細化限界に到達することを意味して

いる。すなわち Si-CMOS の性能向上には、単なる微細加工技術の発展のみならず、新材料、新プ

ロセス、新デバイス構造にわたるすべての領域で技術革新が必要となっている。近年、Si-CMOS
技術への新材料導入の観点から、Si を超えるキャリア輸送特性を持つ材料として、一軸圧縮歪ゲ

ルマニウム(Strained-Ge)が注目されている。一方で、Strained-Ge チャネル形成のためには、MOSFET
のソース/ドレイン領域にGeよりも格子定数の大きな IV族系半導体ストレッサーの導入が必須と

なる。我々は、ストレッサー材料として Ge1-xSnxに着目し、Ge1-xSnx/Ge 界面の結晶欠陥制御と不

純物ドーピング技術の開発に注力してきた。本報告書に、これまでに得られた結果を記す。 

２．結果 
 分子線エピタキシー法を用いて、Ge(001)基板上に膜厚 200nm の Ge0.920Sn0.080層を形成後、加速

電圧 30kV、面密度 1015cm-2で B をイオン注入し、400℃で 1 分間の活性化熱処理を施した。成長

直後、B 注入後、熱処理後の Ge1-xSnx層の断面 TEM 像を Fig. 1 に示す。成長直後の Ge1-xSnx層に

おいては、膜中に貫通転位は観察されない。XRD 測定から、この Ge1-xSnx 層は Ge 基板上に

Pseudomorphic に成長しており、イオン注入後および熱処理後も Ge1-xSnx層の歪は緩和しない事を

確認した。B 注入後の試料では、Ge1-xSnx層表面のアモルファス層の下部に、結晶欠陥に由来する

コントラストが観察される。一方、熱処理後の場合、Ge1-xSnx層の再結晶化と多数の転位の形成が

観察される。B 注入時に形成された点欠陥が転位発生を誘発すると考えられる。 
 これら転位発生の抑制には、不純物導入時の点欠陥導入の抑制が効果的と考え、Ge0.965Sn0.035層

成長時に Ga を照射する in-situ ドーピングを試みた。Ga を in-situ ドープした試料の断面 TEM 像

を Fig. 2 に示す。蒸気圧から予想される 2×1020/cm3 の Ga をドープした場合、Ge1-xSnx層は多結晶

となった。一方、Ga のドープ量を 2×1019/cm3 にした場合、多結晶化が抑制され、歪を内包した

単結晶 Ga doped Ge1-xSnx層を実現できた。 
３．今後の課題 

 今後、高 Ga ドープ量で Ge1-xSnx層の多結晶成長を抑制しつつ、歪を内包した単結晶 Ga doped 
Ge1-xSnx層の実現が課題となる。 
 
 

 

 

 

 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

成果発表 
[1] S. Takeuchi et al., 218th ECS Meeting, Las Vegas, Nevada, USA, 2010 (Invited talk). 
[2] S. Takeuchi et al., 5th International SiGe Technology and Device Meeting, Stockholm, Sweden, 2010 (Invited talk). 
[3] Y. Shimura et al., Solid State Electronics 60, 84-88, 2011. 
[4] S. Takeuchi et al., Solid State Electronics 60, 53-57, 2011. 
参考文献 
1) International Technology Roadmap on Semiconductors 2009 Edition, http://www.itrs.net/ 

- 16 -



共同研究・共同利用報告 

金属切削クズの微細構造観察 
西島株式会社 刈賀雅孝 

 
１．研究の背景・目的 

 近年、精密機器の増加により装置を作製する機械加工精度はミクロン単位の精度を必要として

いるが、このような超精密加工を行って出てくる切削クズの微細構造を観察した例はこれまでほ

とんどない。本研究の目的は、精密加工を行った際に出てきた切削クズの微細構造を観察するこ

とにより、実際にミクロン単位の精密加工が行われているかを検証する。 

 
２．結果 
 切削する材料は鉄を用い、精密加工旋盤により切削する精度は１μm を目標として加工を行っ

た。図１と図２に SEM による低倍率像を示す。比較のため、図２には人間の毛髪も同時に試料

台に取り付け撮影した。黒いものが毛髪、丸まったものが切削クズであり、両者とも 100μm 程

度の直径を有している。表面にはバイトで削った跡の 20～30μm 程度の周期的な凸凹模様が観察

でき、切削クズは直径方向にカールし長さはほぼ 1mm 程度に揃っていた。 
  
 
 
 
 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 図３に切削クズの断面拡大 SEM 像を示す。 

この像から幅 1～2μm、長さ 5μm程度の削りカスが 

寄り集まって切削クズが出来ていた。また内部には 

空洞が多くみられた。 

 以上の観察によって切削クズは単純な鉄のリボン 

ではなく、数μmサイズの要素からなる多重構造で 

あることが判明した。この微細構造は SEM では解析 

できないため厚い試料を透過可能な超高圧電子顕微 

鏡での観察が必要になると思われる。 

 

 

 

３．今後の課題 

 本来この切削クズを FIB 装置で TEM 用試料に加工し、切削クズの超微細構造を超高圧電子顕微

鏡で観察する予定であったが、材料が非常に脆く FIB 加工が困難であることが判明した。脆い材

料の TEM 用試料の新しい作製法を考案し断面試料を作製して集積された個々の切削クズの大きさ

を計測する。またバイトの刃先の凸凹が深さ方向にどこまで影響しているか観察する予定である。 

 

成果発表 

 ＴＶ番組による放送を予定（放送日等は未定） 

図１．切削クズのSEMの低倍率像 図２．切削クズと髪の毛の比較像 

図３．SEM拡大像。幅1～2μm、長さ5μm
程度の削りカスが集積している 
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Fe-9Cr-2W 合金における照射誘起欠陥の熱的安定性 
 

島根大学総合理工学部 小野興太郎 

 
１．研究の背景・目的 

Fe-9Cr-2W フェライト鋼は、核融合炉で使用される低放射構造材料の有力候補材である。核融

合炉環境においては、高速中性子による照射誘起欠陥とともに、(n,α)、(n,p)核変換生成物、あ

るいはプラズマから漏洩する水素同位体などが材料内に蓄積し、機械的性質を劣化させることが

懸念されている。このため、この材料の適正評価や寿命予測のために多くの照射損傷の研究がな

されてきたが、重水素や、ヘリウムの効果を分離抽出して比較できるような知見は少ない。 

 そこで、本研究では、Fe-9Cr-2W 合金に対して、電子線、重水素、ヘリウムを同一欠陥レベル

に達するまで照射し、形成された格子間原子型転位ループの昇温による消滅過程を電子顕微鏡観

察し、転位ループの熱的安定性に対するヘリウムや重水素の効果を抽出することを目的とした。 

２．結果 
図１．は、Fe-9Cr-2W 試料に、超高圧電子顕微鏡で１MeV 電子線を室温で 1.2×1026(e－/m2)照射

後、昇温したときの転位ループの消滅温度依存性を示す。これから 500K 付近から消滅を始め、800K

付近でほぼ全て消滅することが分かる。この消滅過程は、合金元素の転位への偏析の影響を受け

ながら、比較的低温では熱応力によるスリップ、高温側では、熱原子空孔の吸収によるものと考

えられる。 
 
      
 
 
 
 
 
 

         図１．電子線照射によって形成された転位ループの消滅温度依存 
 図２．は、5keV の He＋イオンを 2.0×1021(He＋/m2)、5keV の D＋イオンを 1.0×1021(D＋/m2)、

１MeV の e－を 1.2×1026(e－/m2)それぞれ室温で照射し、その後昇温したときの転位ループの

密度とサイズの変化の温度依存性を示している。ヘリウム照射の場合には、ヘリウムバブル

による強いピン止効果によって高温まで消滅しないことが分かった。 
 一方、重水素の照射によって形成された転位ループは、400K 付近の低温で既に消滅が始まって

いることが分かる。このことは、転位芯付近に偏析した重水素が、添加合金元素による偏析ピン

止効果を軽減する働きをしていることを示唆していると思われる。加工転位（スクリュー転位）

の場合には、水素によるシールデイング効果が現れることが報告されているが、似たような効果

がこの場合にも作用しているようだ。新しい知見である。 

 

 

 

 

 

 

 

 
 

図２．電子線、重水素、ヘリウムによって形成された転位ループの昇温による密度、サイズの変化 

３．今後の課題 

 TDS のデーター、電顕観察のデータを精査して論文としてまとめる予定である。 
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共同研究・共同利用報告 

化合物半導体薄膜の電子照射・励起効果 
 

神戸大学大学院工学研究科 新田紀子 

 
１．研究の背景・目的 

材料に電子を照射すると、原子の弾き出しや電子励起などが起こることが知られている。こう
した照射効果は、原子移動や欠陥生成などの現象を誘起する。本研究では，共有結合性の化合物
である InSb において、高エネルギーおよび低エネルギー電子照射による構造変化の有無とそれに
及ぼす弾き出しと電子励起効果に関する知見を得ることを目的とした． 
２．結果 

試料には InSb(001) 単結晶ウエファを用い、3 mmφに打ち抜き、厚さ 100 μm まで機械研磨し、中心

部をディンプラーで 20 μm まで研磨した。その後片面を単孔メッシュで覆い、イオンミリングにより

透過型電子顕微鏡で観察可能な薄膜試料を作製した。低エネルギー電子照射と観察は H-7000 を用い、

加速電圧 125 kV、電子線強度 2×1021 e/m2・s 、試料温度 293 K および 473 K、真空度 5×10-4 Pa で行っ

た。一方、高エネルギー電子照射は H-3000 を用い、加速電圧 2 MV、電子線強度 2×1024 e/m2・s、試料

温度 473 K、真空度 3×10-5 Pa で行った。 
図 1 は電子エネルギー2MeV で試料温度を 473K に保持した薄

膜の照射前およびドース量電子照射後の変化を示している。電子

の入射方向は[001]である。照射前においては BFI 中には明瞭なコ

ントラストは観察されず、SAED 中には[001]晶帯軸の回折斑点の

みが現れる。照射後の BFI 中においては二次欠陥の導入によるコ

ントラストが現れるが、対応する回折図形は照射前と同じ[001]
晶帯軸の回折斑点のみであり、著しい構造変化は起こっていない

ことが明らかになった。 
 図 2 は電子エネルギー125keV で試料温度を 473 K に保持した

薄膜の照射前およびドース量4.8×1024 e/m2電子照射後の変化を示

している。BFI においては、等厚干渉縞の変化に加えて、挿入図

に示すように 10nm 程度の微小なコントラストが観察される。

SAED 中には、照射前に観察される[001]晶帯軸の回折斑点に加え

て新たなそれが観察された。図 2(b’)中に円で囲んだ回折斑点は、

InSb の直交した 2 種類の<011>晶帯軸の回折斑点として指数付け

され、その他の回折斑点は 2 重回折によって説明される。一部、

酸化による In2O3 のデバイシェラーリングも観察される。<011>
晶帯軸の回折斑点によるDFIは図 2(a)中に観察されるBFI中の微

小なコントラストの領域に一致する。母相中の結晶方位の異なる

微小なドメインは、電子励起によって{111}面上を部分転位が運

動し、結晶方位が回転した結果形成されたものであると考えられ

る。 
 以上の結果から、電子エネルギー2MeV および 125keV の電子

照射による InSb 薄膜の構造変化に対する応答は全く異なり、

弾き出しと電子励起のいずれが支配因子になるかによって大

きく異なることが示唆される。 
３．今後の課題 

 III-V 族化合物において普遍性があるかどうかについて実

験を進める。 

 

成果発表 
[1] N. Nitta, T. Hasegawa, H. Yasuda, Y. Hayashi, T. Yoshiie, M. Taniwaki and H. Mori, Materials 
Transactions, 51 (2010) 1059.  
[2] N. Nitta, E. Taguchi, H. Yasuda, H. Mori, Y. Hayashi, T. Yoshiie and M. Taniwaki, Philosophical 
Magazine Letters, 91 (2011) 223.  
 

図１．InSb 薄膜の電子照射効果、電

子エネルギー2MeV、試料温度 473K、

(a)(a’) 照 射 前 、 (b)(b’) ド ー ス 量

2.4×1027 e/m2. 

(a) (b)

(a’) (b’)220

020 200

[001]

500nm

図 2．InSb 薄膜の電子照射効果、電

子エネルギー 125keV 、試料温度

473K、(a)(a’)照射前、(b)(b’)ドース量
4.8×1024 e/m2. 
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共同研究・共同利用報告 

HVEM-MeV 電子照射誘起アモルファス化を利用した 
合金の組織観察 

 
秋田大学工学資源学部材料工学科 仁野章弘 

大阪大学超高圧電子顕微鏡センター 永瀬丈嗣 
物質・材料研究機構 馬越佑吉 

 
１．研究の背景・目的 

ある種の金属間化合物に MeV 電子照射を行うと、固相アモルファス化が発現することはよく

知られている。この現象は，アモルファス・金属ガラス材料の基礎研究に有用なだけではなく、

結晶材料の組織観察にも極めて有効である。各相における照射誘起アモルファス化に対する感受

性の差違を利用することで、コンポジット組織中の特定結晶相の体積率、粒径分布および分散の

空間的情報の詳細な解析が可能となる。本研究では、Fe-Nd 二相金属材料における HVEM-MeV 電

子照射誘起アモルファス化を利用した組織観察を試みた。 
 

２．結果 
 図 1 は、α-Fe と Fe17Nd2 金属間化合物からなるナノコンポジットの組織写真を示している。

MeV 電子照射前(a)では、α-Fe と Fe17Nd2 を分離・識別することができない。一方、MeV 電子照

射後(b)では、Fe17Nd2金属間化合物のみがアモルファス化し、アモルファスマトリックス中に α-Fe
が分散した組織が観察される 1)。これは、α-Fe と Fe17Nd2 のアモルファス化感受性の違いによる

アモルファス化発現・非発現に起因するものである。このため、MeV 電子照射により、Fe-Nd 合
金中の α-Fe の体積率、粒径分布および分散の空間的情報の詳細な解析が可能となった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

３．今後の課題 
 同様の手法は、近年硬質磁性材料として注目されている Nd-Fe-B 合金系における α-Fe と

Nd-Fe-B 系金属間化合物コンポジット組織の観察にも応用が可能である 2)。今後は、本手法を、

他の実用合金の観察へと応用展開していく予定である。 
 
成果発表 
[1] T. Nagase, A. Nino and Y. Umakoshi: J. of alloys and compounds, in press. 
[2] T. Nagase, A. Nino and Y. Umakoshi: "Microstructure Observation by Use of MeV Electron Irradiation 
Induced Amorphization" 17th International Symposium on Metastable, Amorphous and Nanostructured 
Materials (ISMANAM2010), (July 2010).  
 
参考文献 
1) A. Nino, T. Nagase and Y. Umakoshi: Mater. Trans., 48 (2007) 1659. 
2) T. Nagase, A. Nino and Y. Umakoshi: Mater. Trans., 49 (2008) 265. 

図１．HVEM-MeV電子照射法によるα-Fe+Fe17Nd2ナノコンポジット組織観察 

- 21 -



共同研究・共同利用報告 

超高圧電子顕微鏡用フォトカソードの検討 
 

理化学研究所 西谷智博 
 
１．研究の背景・目的 

物質科学においてダイナミクスを可視化するためには、原子拡散のジャンプ頻度である 108sec-1

程度からデバイ振動数 1013sec-1を分解可能とするナノ秒からサブピコ秒オーダーの時間分解能が
必要である。こうした高い時間分解は、物質の相転移、化学反応、タンパク質のたたみ込み、あ
るいは、材料科学、化学、バイオの融合領域等に関する研究に重要となる。電顕にレーザーフォ
トカソードを搭載して超短パルス電子ビームによる高時間分解型電子顕微鏡を開発し、物質のダ
イナミクスを実格子および逆格子空間でその場観察する方法を確立する研究が注目されている。
本研究では、汎用電顕ならびに超高圧電顕に搭載可能なパルス電子源を試作するために必要な技
術的な課題の検討と予備実験を行い、その可能性について提案する。 

２．結果 
 現在、パルス電子源はターゲットにパルスレーザーを照射し、光電効果によって放出される光
電子を利用するレーザーフォトカソードが主流である。フォトカソードとなるターゲットの種類
とレーザーの波長（励起エネルギー）、パルス幅によって、その性能が決定される。金属カソード
の電子励起用レーザーには紫外領域が不可欠となるが、半導体カソードの電子励起用レーザーは、
半導体材料の選択によって紫外-可視-赤外領域の幅広い波長領域が可能である。金属カソードは
耐久性能に優れるが、光電子放出効率が低いためレーザーの高出力化の問題がある。一方、半導
体カソードは、表面保持のため超高真空環境を要するが、励起光源の波長領域が幅広いだけでな
く、光電子放出効率が高い。特に NEA(Negative Electron Affinity)表面を持つ GaAs 半導体は半
導体カソードの中でも高い光電子放出効率を持つ高スピン偏極電子源として知られているが、近
年光電子のエネルギー分散が極めて小さい高輝度電子ビーム源としても注目されている。こうし
た超短パルス電子ビームによる高時間分解型電顕開発にあたって、超高速プローブとしての電子
の物理現象に関する空間電荷効果やベルシュ効果が課題となり、いずれもエネルギー幅、パルス
幅、電子パルスの空間的コヒーレンスへ影響をおよぼす要因となる。その解決のために、電子ビ
ームの非焦点化、高出力、高周波数で駆動する大面積のフォトカソード、フォトカソードから試
料までの飛行時間の低減を行うとともに、光電子放出に寄与するフォトカソードの電子状態の制
御もふくめて開発が必要である。また、超高圧電顕は相対論効果による電子質量の増大によって、
エネルギー幅やパルス幅が広がる問題を改善できる可能性をもっていると考えられる。 
今年度は、以下の結果を得た。 

(1)予備実験として、名古屋大学 VBL 田渕研究室と共同開発した AlGaAs 超格子フォトカソードに
より、加速電圧 15kV、繰り返し周波数 1kHz、パルス幅 30ns、ピーク電流 88μA のパルス電子ビ
ームの発生を確認した（図１）。 
(2)200kV 汎用電子顕微鏡の改良により GaAs 基板に NEA 処理可能なプリチャンバーを有するレー
ザーフォトカソードの開発を開始した（図 2）。 
(3)超高圧電顕に搭載可能な 2MeV-フォトカソード RF 電子銃の検討と設計を行い、その組み込み
の準備を開始した。 

３．今後の課題 

 結果中の(1)～(3)について順次研究を進行する。 

成果発表 

[1]西谷智博ら、日本顕微鏡学会鯛 66 回学術講演会、(指定講演). 
 

レーザー導入窓

Cs+O2導入とGaAs
基板の加熱によっ
て活性化処理可能
なプリチャンバーを
有するカソード

200kV極高真空
加速管

レーザー反射
ミラー

レーザー導入
ポート

レーザー

図１．AlGaAs 超格子フォトカソードにより発生

した電子ビームのパルス幅 
図 2．200kV 汎用電顕に搭載可能な NEA-GaAs

フォトカソードの模式図 
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共同研究・共同利用報告 

超高圧電子顕微鏡を用いた細胞組織像からの 

多階層生体機能シミュレーション基盤構築と実証研究 

 

東京慈恵会医科大学共用研究施設 

大阪大学臨床医工学融合研究教育センター 

 佐々木博之 

 
１．研究の背景・目的 
 透過電子顕微鏡(TEM)はナノスケールレベルでの材料科学や生物学の研究分野における有力な
観察・分析装置として広く利用されている。TEM では試料を透過した電子で 2 次元の透過像を観
察するため、その空間分解能は 0.1 nm 前後と極めて高い。一方、試料の厚み方向の情報を精度
よく求めることは困難であった。そこでこの欠点を補うために、最近では Computed Tomograph（CT）
法の原理を応用した TEM-CT 法が一般化し、多様な研究分野で応用が広まりつつある。 
 我々は細胞や組織レベルでの計測（実像）をデータベースとして用いて細胞・組織計算機内（in 
silico）構築を行うことを目的とし、特殊染色を施し電子密度を増強した細胞や組織の構造解析
を超高圧電子顕微鏡（HVEM）で行っている。HVEM と 3 次元 TEM-CT 法の併用により, 電子顕微鏡
観察レベルのナノスケールで試料を 3 次元観察することが可能になり、様々な組織・細胞あるい
は材料への応用がなされている。しかしながら、HVEM と TEM-CT の併用による計算機内構築を行
うためには、生物試料では試料作製過程での変形や破壊等を極力避けなければならない。 
 細胞・組織を HVEM で観察するためには従来、樹脂包埋試料の厚切り切片法や全載標本の臨界点
乾燥法などが用いられてきたが、我々はグリッド上でメチルセルロース包埋した単離細胞や培養
細胞を whole mount（全載）にて HVEM で観察する手法、特に単離心筋細胞内のミトコンドリア、
筋小胞体および T管システムの可視化を試みた。 
  
２．結果 
 材料としてラット単離心筋細胞を用
い、Angermüller の方法によりチトクロ
ームc酸化酵素を酵素化学的に検出した
ミトコンドリアの細胞内分布の可視化
を行った。 
 メチルセルロースが電子線を遮る事
はなく、グリッド上に程よく分散した単
離心筋細胞が観察された。心筋細胞内で
は、A帯、I帯、H帯および Z線が識別さ
れ、高電子密度に染色されたミトコンド
リアが心筋細胞質内に分散している状
態が良好に観察された。しかしながら、
アクチン繊維やミオシン繊維を観察出
来る程の分解能は得られなかった。 
 
３．今後の課題 
 高分解能での微細構造観察には試料作製法のさらなる工夫が必要と思われたが、今回試みたメ
チルセルロース包埋全載観察法はミクロンスケールでの細胞小器官の観察には有用な方法と思わ
れた。今後、心筋細胞の興奮伝達に関わる分子群の局在と構造連関の解明に向けて、この手法を
利用していく予定である。 
 
成果発表 
[1] 菊地恵美、村田実千代、荒井久子、斉藤英希、関 啓子、西田 倫希、長谷川 紀昭、佐々木
博之.  透過型電子顕微鏡による whole mount 試料作製法の試み.  医学生物学電子顕微鏡技術学
会第 26 回学術講演会および総会（ポスター発表）、2010 年 5 月． 

ラット単離心筋細胞ミトコンドリアの三次元分布像
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共同研究・共同利用報告 

超高圧電子顕微鏡による InGaN/GaN の厚片試料の観察 
 

九州大学 産学連携センター 桑野 範之 

九州大学 総理工 堀上禎悟、桑原崇彰、前田真典  

 
１．研究の背景・目的 

III 族窒化物結晶である AlN-GaN-InN はエネルギーギャップの値が E=6.2～0.7 eV という広い範

囲をカバーする直接遷移型半導体であり、発光素子(LED)、レーザ素子(LD)、受光素子やパワーデ

バイスとして重要な素材である。また、多くの場合ウルツ鉱型結晶構造(P6/3mc)をとり、対称中

心を持たないこと（すなわち、結晶極性）に起因して大きな圧電性を呈する。この特性を圧力セ

ンサーとして応用できるが、一方、光デバイスでは電場勾配に対してエネルギーバンドが歪む

(confined quantum Stark effect)などの影響がある。これを避けるために、結晶極性の影響が少ない

方位をもつ薄膜の成長が試みられている。しかしながら、このような結晶方位に成長させた薄膜

結晶には欠陥を多く含むことが知られている。欠陥の発生機構や伸展過程を詳細に解析し、良質

薄膜成長条件の確立が重要である。 
本研究では、加工サファイア基板上に GaN を半極性面で

ある ( 2211 )面が上面になるように成長させた上に、

InxGa1-xN(x=0.10, x=0.24、以下、InGaN と略記) をさらに成長

させた試料（山口大学の只友一行教授・岡田仁成准教授研究

グループとの共同研究）を用いた。InGaN/GaN 界面での欠陥

発生や InGaN 層での微細組織が問題となる。InGaN 層は GaN
層上に成長しているので、InGaN 層内微細組織は GaN から

伸展してきた転位に大きな影響を受ける可能性がある。した

がって、界面に平行な平面観察では、界面から InGaN 上面近

傍を含む厚い試料での欠陥組織を解析しなければならない

超高圧電子顕微鏡の利用が必要となる所以である。 
２．結果 
 図 2 に InGaN/GaN 界面を含む平面観察結果の一

例を示す。ただし、試料は[ 0011 ]軸を中心に数度傾

斜した。この観察から明らかなように、[ 0011 ]方向

に平行に界面転位が配列しており、積層欠陥と転位

が絡まって伸展しているもの（白三角印）や 2 本が

対になっている転位が観察される。この転位のバー

がスベクトルは B=[ 0211 ]/3 という報告 1)があるが、

[ 3211 ]/3 の可能性が高い。これとは別に切片試料を

貫く転位も観察される。 
このほか、回折条件がややずれている領域には

[ 3211 ]方向にも筋状のコントラスト（矢印）が見え

る。これは今回初めて見出された欠陥組織であり、

切片試料を貫く転位が配列したものであることがわかった。 

３．今後の課題 

 今回の観察で、試料全体の大略の欠陥組織、伸展状況および欠陥同士の相互関係を把握するこ

とができた。個々の欠陥組織の詳細は、別途に観察・解析を行う計画である。 

 

成果発表 

[1] 桑原崇彰、藤田智彰、桑野範之、栗栖彰宏、岡田成仁、只友一行、第 58 回（2011 年春期）応

用物理学関係連合学術講演会（口頭発表） 
参考文献 
1). E. C. Young, et al.,: Appl. Phys. Exp., 3(2010), 011004. 

GaN
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m

r-sapphire

GaN

Sapphire

(1122)
InGaN

  図１ InGaN/GaN 試料 

図 2 InGaN/GaN 界面を含む平面観察 
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2-1-4 共同利用・共同研究として実施した研究課題 
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2-1 共同利用研究
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共同研究・共同利用報告 

加工された鉄鋼材料の転位と微細析出粒子の解析 
 

九州大学 超高圧電子顕微鏡室 松村 晶、安永和史、大尾岳志 

JFE-スチール（株） 山田克美、仲道治郎 

 
１．研究の背景・目的 

超高圧電子顕微鏡の大きな特徴として試料の透過能に優れ、200 kV クラスの汎用の透過電子顕

微鏡では観察が難しい厚い試料の内部組織観察の可能性が拡がることが挙げられる．九州大学の

超高圧電子顕微鏡はインコラム型のオメガフィルターを装着しており、それによる非弾性散乱電

子の除去あるいは特定のエネルギーロスをした非弾性散乱成分のみを結像に使うことで、観察可

能な試料厚さの範囲がさらに拡大される。本研究では、バルクの鉄鋼材料の中で生ずる様々な挙

動を、超高圧電子顕微鏡がもつ優れた透過能を活用して観察・解析する可能性を追究している。

今年度は、特に微細析出粒子と転位の相互作用に関する理解を深める目的での超高圧電子顕微鏡

の可能性について検討を行った。加えて、図１に示すように、インターネットを介した遠隔操作

機能を活用した共同実験の試みを行った。 
２．結果 
 図２は厚さが 900 nm のフェライト系ナノハイテン鋼を、弾性散乱電子のみを選択して観察した

結果である。転位が母相中に分散した多くの微細析出粒子と共存している様子が鮮明に観察され

る。試料厚みが十分でないと、観察される粒子や転位が少なく、両者の相互作用の解析を進める

には 1 μm 程度の厚さは必要であり、超高圧電子顕微鏡の有用性が示された。図３は、引っ張りホ

ルダーを使用して、試料に荷重をかけながら転位の運動を観察した例である。このとき図１の遠

隔操作機能を活用して意見交換を十分に行いながら実験を進めた。析出粒子にピン留めされた転

位が荷重の増加によって張り出してくる様子が観察できる。滑り面の方位関係を考慮することに

よって転位の張り出し角度を見積もることができた。 

 

図１(上) 遠隔操作機能を活用した共同実験． 

図２(右) フェライト系ナノハイテン鋼の微細組織．厚さ900 nm

図３ 引っ張りホルダーを活用した転位の張り出しの観察（矢印）．厚さ 900 nm 

- 27 -



共同研究・共同利用報告 

レーザー光照射効果に関する 

超高圧電子顕微鏡”その場”観察・解析 
 

九州大学超高圧電子顕微鏡室 大尾岳史，松村 晶 

北海道大学工学研究院 渡辺精一，谷津茂男，大久保賢二 

 
１．研究の背景・目的 

九州大学の超高圧電子顕微鏡 JEM-1300NEF には 2008 年度にレーザービーム照射装置が付加さ

れた。これは試料の局所領域にレーザービームを照射する事によって試料の電子励起や格子励起

とそれにともなう材料の状態変化や構造変化をその場観察するためのものである。図 1 に示すよ

うに試料水平面から 44 度傾斜した方向からビームを照射する様に設計されている。照射ビームの

波長と,照射光の出力は変えることができる。実験を進める上で試料位置での照射ビームのピーク

位置,ビーム強度および二次元強度分布を知る必要がある．そこでフォトセンサーを利用したレー

ザービーム強度測定ホルダーを北海道大学のグループと共同で試作した． 
ホルダー： 超高圧電子顕微鏡用加熱ホルダーフレームを使用 
応答波長範囲：532～1064 nm 
応答出力範囲：数ミリワット～数百ミリワット 
フォトディテクター：半導体ディテクターは近赤外線帯に吸収端があるので 1064nm にも対応

する様に PIN 方フォトダイオード（浜松フォトニックス社製）を採用 
２．結果 
 九州大学のレーザーの波長の 1064 nm, 532 nm に対応し,実験を行う 100 mW 以下の出力に適し

たダイオードとして HAMAMATSU Si PIN フォトダイオード S5971 を選定した（表 1）． ホルダ

ーの加熱炉体の部分を改造してフォトダイオードを取り付け,既存の熱電対用の配線を出力端子

として使用した（図 2）．  
          表 1  フォトダイオード S5971 の仕様 

型名 感度波長範囲 受光感度 S 受光面サイズ 応答速度 
S5971 320～1060 nm 0.44 A/W φ1.2 mm 100 MHz 

                                            

                                           

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

フォトダイオードの出力信号はデジタルオシロスコープで読み取る．5～6 ns の半値幅ーザーを

ガウシアン近似にて 2 nsの立ち上がり時間を歪みなく観測するためにテクトロニクス社DPO7254
を準備した。 
現在,ホルダー出力端子とデジタルオシロ間に挿入するための増幅器の検討・調整中である． 

３．今後の課題 
 増幅器の調整取り付けが終わり次第,システムの校正を行い,顕微鏡内でのレーザー光の出力お

よび 2 次元強度分布を測定する予定である． 

図２ レーザービーム強度測定ホルダー 
図１ 超高圧電子顕微鏡試料室断面図 
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共同研究・共同利用報告 

超高圧電子顕微鏡法による 

シリカメソ多孔体の三次元構造解析 
 

大阪府立大学 ナノ科学・材料研究センター 阪本康弘 

 
１．研究の背景・目的 

規則性多孔質材料のひとつであるシリカメソ多孔体は，その構造中に規則的に配列したメソ孔

（細孔径：2nm〜50nm）を持ち，メソスケールでは周期構造，原子スケールではアモルファスとい

う構造上の特異性から，従来の X 線を用いた原子座標を精密化して行くような構造評価法は十分

な威力を発揮しない．一方，透過電子顕微鏡（TEM）法は，実空間と逆空間の構造情報を実験的に

直接与えるため，シリカメソ多孔体の構造評価を行う上で非常に有力な手法となっている．また，

シリカメソ多孔体などのシリカ系規則性多孔材料は，電子線照射によるダメージを容易に受け構

造が劣化する．劣化を低減するためには照射量を極力減らすとともに，より高加速電圧での観察

が効果的である．そこで本研究課題では，超高圧電子顕微鏡（JEOL 1300NEF，加速電圧 1300kV）

を用い球状シリカメソ多孔体[1]の構造中に空いたメソ孔（細孔径：約 6nm）が形成する三次元ネ

ットワーク構造を明らかにすることを目的とする． 

 
２．結果 
実験は，倍率 20k〜30k，±70º（ステップ幅 2º）の範囲で試料を傾斜させ合計 71 枚の像を取

得した．また，試料への電子線照射によるダメージを軽減するため画像当たり 1000 カウント程

度（Gatan SP450HV，1330 x 1330 ピクセル，ピクセルサイズ 18 µm x 18 µm）になるように，

照射量と露光時間を最適化した．本実験では，3000 カウントを超えると電子線照射によるダメー

ジが顕著になり，データ取得中に球状シリカメソ多孔体の収縮やメソスケールの周期性の劣化な

どが観察された．図１に球状シリカメソ多孔体を傾斜し撮影した一連の透過電子顕微鏡像の一部

を示す．この一連の電子顕微鏡像を三次元再構築用ソフトウェア（JEOL TEMography）を用い解析

し，シリカメソ多孔体の三次元構造を明らかにした．その結果，シリカの壁で区切られたメソ孔

が三次元ネットワークを組み球状のメソ構造を形成していることが明らかになった． 
 

 
図１ 球状シリカメソ多孔体の一連の透過電子顕微鏡像．  

 

３．今後の課題 

 データの取得条件（傾斜角，ステップ幅，照射量，露光条件，フォーカス条件等）を検討し最

適化することにより分解能を改善し，メソ孔の微細構造評価を行う． 

 

成果発表 
[1] Y. Sakamoto, P. C. A. Alberius, O. Terasaki, in preparation.  
参考文献 
[1] N. Andersson, P. C. A. Alberius, J. S. Pedersen, L. Bergstrom, Micropor. Mesopor. Mater. 72 (2004) 
175. 
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共同研究・共同利用報告 

SiC エピ表面の欠陥構造解析 
 

産業技術総合研究所 松畑 洋文 

 
１．研究の背景・目的 

SiC 電力素子を用いた、電力変換および電力制御技術は、電力損失を低減し、地球温暖化

を抑制する新しい技術として期待されている。しかしながら現在の SiC 電力素子は、歩留ま

り、信頼性、性能などに改善が求められている。この原因のひとつに 4H-SiC 結晶中に多量に

存在している各種欠陥や、最適化されていないデバイスプロセスなどが上げられている。我々

は、SiC 電力素子の、歩留まり、信頼性の向上を目的として、4H-SiC エピ膜表面やエピ膜中

に出現する各種の欠陥を正しく分類し、発生原因、電力素子に対する影響を調べている。図

1 に示すようなエピ膜中に頻繁に出現するダウンフォールと呼ばれている欠陥は電力素子の

歩留まりに多大な影響を及ぼす欠陥の一つであることが分かっている。さらに、ダウンフォ

ールが存在するとその周囲に三角欠陥や、8H 構造の積層欠陥などが形成されることがカソー

ドルミネッセンス法(CL)で調べられている。また、ダウンフォールが存在していないところ

にも、類似の欠陥構造が存在することが調べられており、それらの欠陥の構造や発生原因を

明確に分類していくことは重要である。加速電圧 200kV の電子顕微鏡での解析では、透過能が

不足して、巨大な欠陥構造の全貌および生成点を観察する事が困難である。九州大学の Ω 型電子

分光装置付き超高圧電子顕微鏡 JEM-1300NEF を利用して欠陥構造の生成点近傍の観察を試みた。 

 
２．結果 
 4H-SiC 結晶の[-1100]方向からの断面観察試料を FIB を用いて作製し、[-1100]方向の近傍、

[-12-10]方向の近傍、[-2110]方向の近傍で、0004 反射、11-20 反射、10-10 反射などの明視野、暗

視野ウイークビーム像等の観察を行った。図 2 に観察結果の一例を示す。加速電圧 200kV の場

合に比べると、超高圧電子顕微鏡の透過能は優れており、数倍厚い試料の観察が可能であった。

また、Ω フィルターで非弾性散乱電子の大部分を除去するので，厚い試料でも鮮明な像が観察さ

れた。詳細な観察の結果、今回は狙った欠陥の一部は見る事が出来たが全体を把握する事はでき

なかった。 

 

 

 

３．今後の課題 

本研究は、超高圧電子顕微鏡を利用してサイズの大きな欠陥構造の生成の起点の解析が可能かど

うかの検討のため行われた。今回観察した試料はFIBによる試料作製の位置の特定が適切でなく、

生成の起点の全貌を捕らえる事が困難であった。FIB による試料作製法にさらなる改良が必要であ

ることが分かった。また、通常の加速電圧の透過型電子顕微鏡と比較すると、超高圧電子顕微鏡

では、欠陥構造の生成の起点近傍の形態が、より広い範囲に渡り観察することが可能であること

が分かった。試料作製法をさらに改良することを計画している。 

図１．SiCエピ膜中の欠陥構造の模式図 
図2． g=-1010反射で観察される欠陥構造の生成点近

傍の像 

 3C 構造 

ダウンフォール 

4H 構造 エピ膜 

3C 構造三角欠陥 
8H 構造積層欠陥 
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2-2 構成４大学における主な研究成果 

2-2. 研究成果 
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北海道大学超高圧電子顕微鏡による研究成果 

―レーザー超高圧電子顕微鏡によりナノドット一斉配列のリアルタイム観察に成功― 

北海道大学大学院工学研究院 エネルギー・マテリアル融合領域センター 
超高圧電子顕微鏡研究室 
 渡辺精一，柴山環樹 

 
１． はじめに 

 北大の特徴であるマルチビーム超高圧

電子顕微鏡を用いた成果を中心に報告す

る．今年度はこれまで開発を進めてきた

レーザー敷設型の北大超高圧電子顕微鏡

を利用によるレーザー誘起ナノドット形

成その場観察とセラミックス・金属系の

異種材料接合界面の HVEM 高分解能観

察についてその研究成果を紹介する． 
 

2.1 レーザー超高圧電子顕微鏡によるナ

ノドット一斉配列のリアルタイム観察 
  

北海道大学超高圧電子顕微鏡室では、

日立製作所、高エネルギー加速器研究機

構（KEK）による研究グループとの共同研

究により、レーザー照射によるシリコン

表面のナノドット自己組織化配列の現象

を発見、およびその様子を初めて独自開

発したレーザー超高圧電子顕微鏡によっ

てリアルタイムで観察することに成功し

たので，その概要を超高圧連携ステーシ

ョンの研究成果としてここに報告する． 

研究背景は，強いレーザー光によって

材料表面にリップス（LIPSS）と呼ばれる

レーザー波長間隔で周期構造（レーザー

誘起周期表面構造）ができることは50 年

近く前から知られていたが、光の波長よ

りも短くパターン配列する現象が世界各

国で見つかっており、その原因が長い間

謎となっていた。 

図2-1 レーザー超高圧電顕とLIPSSド

ット 

そこで北大・日立・KEK の共同研究チ

ームは、波長、位相が揃った高強度の短

（時間）パルスレーザー光をシリコンの

表面に照射すると、半導体シリコン表面

上に10-100 ナノメートル（nm：100 万分

の1mm）サイズの表面ドット列がパルスレ

ーザー照射を行うにつれ、一斉にレーザ

ー波長よりも短く周期的に配列形成され

ることを初めて見出した（図２-1）。さ

らに、その様子を観察するため、短パル

スレーザー光を入射できる超高圧電子顕

微鏡（レーザー超高圧電子顕微鏡：図２

-1）を2007年に北大超高圧電顕研究チー

ムが開発し、それを用いてレーザー照射

しながらリアルタイムで観察確認するこ

とに成功(図2-2)、自己組織化によるレー
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ザー照射下での安定構造をとるために起

こる非平衡現象であることをつきとめる

ことができた。ナノレベルでの自己組織

化（ボトムアップ的アプローチ）は制御

が非常に難しいとされているが、これら

のドットパターン様はレーザー照射条件

（レーザーによるトップダウン的アプロ

ーチ）によって制御することが可能であ

ること、材料によらずおこる普遍的な現

象であることも見出しており、ナノテク

ノロジー・機能性デバイス材料開発への

新たな道が拓くことができた。

 

図2-2 レーザー超高圧電子顕微鏡による
レーザー誘起ドット（LIPSS-Dot）形成の
その場観察（参考文献１）. 

【実験手法】 

ネオジム・ヤグ（Nd:YAG）ナノ秒レー

ザー（ナノ秒は 10億分の 1秒：短時間パ

ルス化レーザー光）を 130万ボルト超高

圧電子顕微鏡に敷設し、試料（Si（１０

０））の上から直接照射する（ビーム径

6mm）とレーザーの偏光方向（写真図の水

平方向）に対して垂直に表面ドットが一

定の間隔に整列化できることが判明。[写

真は試料表面にレーザー光を大気中で 

500パルスの垂直入射した様子で，水平方

向にレーザー波長間隔の 530nmでそれに

垂直（表面上）に 130nm（波長の約 4分

の 1）の間隔でドット列が形成されてい

る。] 

【研究成果】 

開発したレーザー超高圧電子顕微鏡によ

りレーザー照射のその場実験を行い、表

面ドットの自己組織化列形成のビデオ観

察に世界で初めて成功しました。また、

照射の条件を変えて様々なドットパター

ンの形成が可能であることも確認し，本

研究成果として、米国物理学会誌JOURNAL 

OF APPLIED PHYSICS (1) に掲載ならびに

2件の共同特許出願を行なっている． 

今後は，本研究で開発した簡便・安価

な製造方法を用いて、材料表面のナノレ

ベルの凹凸配列をコントロールすること

が可能となり高機能性の材料デバイスが

作製できる可能性が拓けた。将来的には、

低消費電力性を有する未来のＬＳＩ要素

素子、量子ドットの面密度の向上などに

よる量子ドット太陽電池の簡易作製法、

生体材料量子ドットによる生体システム

への応用（癌などの蛍光化体製造技術）

など、様々なグリーン・ナノテクノロジ

ーとしての用途が期待される。 

 

参考文献 
1) S. Watanabe, Y. Yoshida, S. Kayashima, S. 
Yatsu, M. Kawai, and T. Kato, “In situ 
observation of self-organizing nanodot 
formation under ns-pulsed laser irradiation on 
Si surface” , Journal of Applied Physics, 108 
(2010), 103510-1-103510-5 
SELECTED IN Virtual Journal of Ultrafast 
Science December, 2010 Volume 9, Issue 
12. 
 
2)Y. Yoshida, S. Watanabe, S. Yatsu, M. 
Kawai, and T. Kato, “Fabrication of Dot-like 
Nano-protrusions on Silicon Surfaces by 
Nanosecond Pulse Nd: YAG Laser 
Irradiation”, Transactions of The Japan 
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Institute of Electronics Packaging 3, 57-61 
(2010) 
その他成果：招待講演 2 件，特許 2 件，

新聞報道 1 件 
 
2.2 セラミックス・金属系の異種材料接

合界面の高分解能観察 
 
 SiC/SiC 複合材料は，耐酸化特性や高

温強度に優れることから高温ガスタービ

ンや航空宇宙輸送機器の耐熱タイルとし

て期待されており、最近はガス冷却高速

炉を始めとする第 IV 世代原子炉の炉心

構成材料としても注目されている。また、

SiC は誘導放射能の減衰能が高いことか

ら低放射化材料としても注目されており、

その特性を更に生かすために W等の高融

点金属との接合も研究が進められている。

特に、核融合炉ブランケットには、LiPb
と He の 2 種類の冷却材を使用し熱交換

とトリチウム回収を行う DCLL/FCI の設

計が進められており SiC は流路を構成す

る機能材料としても期待されていること

からその接合が技術開発の鍵となってい

る。そのため、マルチビーム超高圧電子

顕微鏡を利用して、接合界面における破

壊挙動をその場観察できるナノメカニク

ス接合解析装置を用いた照射下における

クラック進展評価に関する研究を実施し

てきた。昨年度は、SiC/SiC 複合材料の特

性向上の鍵を握る強化繊維とマトリック

ス界面におけるせん断変形の様子をその

場観察しその微小な変位・荷重を測定で

きるナノメカニクス接合解析装置につい

て報告した。本年度は、マトリックスに

SiC ナノ結晶と充填率を上げるために微

量のYAGナノ結晶を添加した材料を用い

た場合に Wとの接合強度が改善される傾

向にあることからその要因について超高

圧電子顕微鏡の高い透過能を利用した接

合界面の高分解能観察を行い原子レベル

での微細構造解析から明らかにすること

を目的とした。 

図 2-3．α-SiC と W の接合界面 
供試材は、六方晶の結晶構造を有する

α-SiC の Hexalloy と SiC を直接接合し

たものと立方晶のβ-SiC の繊維とマトリ

ックスを有する NITE-SiC/SiC 複合材料

である。金属とセラミックスの接合界面

の TEM 観察用試料作製には、FIB＆ピッ

クアップによるマイクロサンプリングと

Ar イオンミリングを併用して行った。
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200keV の FE-TEM では、SiC 側の格子

像は観察できるものの原子番号が大きい

W 側は不明瞭である。（図 2-3） 
同様に NITE-SiC/SiC と W の接合界面

近傍の TMM 像を図 2-4 に示す。 
接合温度、時間等の接合条件を変化さ

せた結果、従来の高い 100MPa を越える接

合強度を示す条件を見出した。そこで、

この試料の接合界面の高分解能観察をマ

ルチビーム超高圧電子顕微鏡の有する高

い透過能と分解能を利用して試みた。 
その結果、強度が高い場合はα-SiC と

W の接合界面の場合は、反応相が無く直

接接合していること、β-SiC の場合は、

助剤（YAG）の相が接合時のサブマイク

ロスケールの凹凸などを自己修復的に充

填しているのではないかと推測した。助

剤（YAG）との接合強度も高くなければ

介在物として働くため強度低下の要因と

なることから、助剤（YAG）との接合界

面の高分解能観察を中心に進めた。 

図 2-5 は、W と助剤（YAG）との接合

界面のマルチビーム超高圧電子顕微鏡に

よる HRTEM 像である。助剤は結晶質であ

ること、Wの格子定数と近い面が比較的良

く整合して接合していることが初めて明

らかになった。今後は、照射下での安定

性や照射後のせん断強度やクラック進展

経路等について系統的な研究を進めてゆ

く予定である。 

 
図 2-4 NITE-SiC/SiC と W の接合界面 

 

 
 

図2-5．マルチビーム超高圧電子顕微鏡に

よるWとYAGの接合界面のHRTEM像 

 

SiC W 

YAG 

500nm 

W 

YAG 

5nm 
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名古屋大学超高圧電子顕微鏡による研究成果 

名古屋大学エコトピア科学研究所 田中信夫  
 

１．はじめに 
 平成２２年３月に名古屋大学へ納

入された反応科学超高圧走査透過電

子顕微鏡（JEM-1000K RS）は当初よ

りガス環境その場観察を主要な目的

として設計した超高圧電子顕微鏡で

ある。主なスペックは、最高加速電圧

1000kV、TEM 点分解能 0.15nm、

STEM 分解能 1nm、EELS エネルギ

ー分解能 1.5eV 以下、試料室付近の最

高ガス圧力約 13,300Pa、完全片持ち

試料ホルダーは３次元像観察を可能

とするため最大試料傾斜角度を±

70°(ガス環境時は±10°)とした。 
また TV カメラは、観察室上部に広視

野 CCD カメラ、カメラ室下部に高分

解能用 CCD TV カメラ、EELS 部に

EELS-Energy Filter 像用の高感度

CCD カメラ、の合計３台を設置した。

基本性能を示した写真をいくつか紹

介し、その後に研究成果例を報告する。 
 
２ 基本スペック 
2.1 TEM 高分解能像 
 図１は[110]入射条件でのシリコン

の高分解能像であり、0.135nm のシリ

コン原子のダンベル像が白矢印で示

したように黒いコントラストで撮影

されている。図２は金の[100]入射条

件での金の格子像とその FFT 像であ

り、FFT 像には 0.102nm のスポット

が出現している（HV 1000kV）[1]。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 図１ シリコン[110]結晶の高分解能像
黒いコントラストが Si 原子のダンベル像 

0.204nm

0.102nm

0.204nm

0.102nm

1nm

0.204nm

0.102nm

0.204nm

0.102nm

1nm1nm

 図２ 金の格子像とその FFT 像 
FFT 像中の白丸で囲んだ部分は 0.102nm の
間隔に対応するスポット 

0.135nm0.135nm
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2.2 EELS 
 図３に加速電圧1000kV時のゼロロ

ススペクトルを示す。このときの半値

幅は 0.87eV であった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 図 4 に酸化セリウム (Ce2O3)の
EELS Mapping Image を示す。図 4-1
は Zero-loss Image、図 4-2 は Oxygen 
K Core-loss Image (532eV)、図 4-3
は Cerium M Core-loss Image 
(883eV)である。これらの画像は 2k X 
2k の CCD カメラで記録した[2]。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

0.87eV0.87eV

  図３ EELS Zero Loss スペクトル

Ce2O3

Micro Grid

1μm

Ce2O3

Micro Grid

1μm

 図 4-1 Ce2O3 Zero-loss Image 

図 4-2 Ce2O3 Oxygen K Core-loss Image

図 4-3 Ce2O3 Cerium M Core-loss Image
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３．研究成果例 
3.1 三次元観察 
 超高圧電子顕微鏡は高い透過能力

を有するため、細胞の核などを丸ごと

透過観察することができる。図５に細

胞分裂中のサルの腎臓細胞の核内に

ある染色体を捉えた立体構築像を示

す。試料は±７０度傾斜し立体像を構

築した。重なった染色体や染色体周囲

にある細いクモの巣のようなフィラ

メントが明瞭に捉えられている[3]。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
3.2 ガス環境実験 
 反応科学超高圧電子顕微鏡は各種

ガスを試料室に導入でき、試料室の上

下に TMP を５台配置する差動排気型

システムを有する。図６にスズの酸化

実験その場観察結果を示す。スズを約

250℃まで加熱し液滴状態に保持した

あとに酸素ガスを導入した。その直後

よりスズは酸化し始めると同時に固

体化した（O2 Gas 圧 5 X 10-4 Pa）。
酸化反応が一方向から始まったのは、

メッシュに接触している部分の温度

が高く、より酸化反応が進んだためと

思われる[4]。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図７にアルミニウムの還元雰囲気

での加熱実験結果を示す。試料は FIB
によるマイクロサンプリングを用い、

金属試料表面より取り出した断面試

料をフィラメントカセットの加熱ヒ

ータ上へ固定した後、プラズマ CVD
膜で試料および加熱フィラメントを

500nm の膜厚で覆い、融解した金属

の蒸発を抑制させた。試料加工には

FB-2000 と Enomoto A&V FIB ホル

ダーを用い、試料には市販のアルミニ

ウムを用いた。図７に示すように、Al
の場合660℃近傍で刃状をした試料の

エッジ側から融解が始まり、加熱電流

を増加させると内部へ融解が進行し、 

5μm5μm

図５ サル腎臓細胞中の染色体の立体像

100nm

(1) (2)

(3) (4)

Sn

100nm

(1) (2)

(3) (4)

Sn

図６ スズの酸化その場観察 
(1) 温度 250℃、真空度 1 X 10-5Pa 
(2)～(4) O2 Gas 真空度 5 X 10-4Pa 
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減少させるとエッジへ向かって凝固 
した。試料エッジから固･液界面の距

離と過冷度の関係は熱力学的に求め

ることができ、試料温度の精密測定の

可能性が示唆される[5]。 
 
3.3 新超高圧電子顕微鏡における

EELS 分析の有効性検証－非弾性散

乱の非局在化－ 
 名古屋大学の新超高圧電子顕微鏡

の一つの特徴としてポストコラム型

の EELS 分光器（エネルギーフィルタ

ー）が搭載されていることである。こ

の組み合わせにおけるメリットにつ

いてはすでに紹介しているが[6]，一部

実際の検証を行った。 

 古典粒子としての電子を考えると，

原子核近くで非弾性散乱した電子ほ

ど大きな散乱角で検出される．これは

ラザフォード散乱における衝突パラ

メータを想起すれば定性的に理解で

きる。また非弾性散乱イベントは運動

量保存則とエネルギー保存則による

制約を受けるので，非弾性散乱による

エネルギー損失の大きさによって散

乱角の最大値（カットオフ角：θC）が 

規定され，大きな損失エネルギーほど 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

θC は大きい。更に EELS 検出器の入射

絞りの大きさβによって，検出器に入

る散乱角の範囲を定めることが出来

る．以上から理論的解析を採用すれば，

検出される電子が非弾性散乱を起こ

した原子のどの程度近くを通過して

きたものを検出するかをβによって

制御できることを示している。また逆

にθC は非弾性散乱イベントの局在化

の程度を損失エネルギーの関数とし

て表したものとなる。図８に加速電圧

100kV に対する非弾性散乱の非局在化

を損失エネルギーの関数として評価

したものを示す[7]。 

 
図８ 損失エネルギーの関数としての非弾性

散乱の非局在化[2]。黒点線は加速電圧100kV，

赤破線は加速電圧 1MV の場合を示す。 

 

 

195mA 196mA 197mA 
CVD膜

図 アルミニウムの固･液界面。加熱電流(a)195mA(b)196mA(c)197mA

a b c

195mA 196mA 197mA 
CVD膜

図 アルミニウムの固･液界面。加熱電流(a)195mA(b)196mA(c)197mA

a b c

図７ アルミニウムの固液界面 (a)：195mA、(b)：196mA、(c)：197mA の加熱電流 
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 これによると加速電圧100kVの電子

顕微鏡を使う限り，コアロスによるエ

ネルギーフィルター像で得られる空

間分解能は，たとえば 100eV の損失エ

ネルギーを持つ吸収端を使うと，

0.4-0.5nm が限界であることがわかる。 

 図８には赤い点線で，加速電圧 1MV

の場合が示されている．すなわち超高

圧電子顕微鏡とエネルギーフィルタ

ーの組み合わせによって，強度の強い

低エネルギー側のコアロスを使って

も原子分解能の像が得られることが

期待される。 

 図９に遷移金属酸化物多層膜の

HAADF-STEM 像とその領域から HVEM に

おいて取得した Low-loss スペクトル

を示す。 

 

 

図９ （上）遷移金属－希土類酸化物多層膜

の断面 HAADF-STEM 像（下）上記の場所の

Low-loss スペクトル 

 多層膜中でSrTiO3層は厚さ0.7nmで

Ti はこの層にだけ含まれているので，

Ti-M2,3 吸収端（図９下図参照）を用い

て jump-ratio 法によるエネルギーフィ

ルター像を取得した。 
図１０(a)にその結果を示す．近くに

Mn-M2,3吸収端が存在するためSrTiO3

層の上の層も明るくなっているが（格

子縞になっているのは干渉効果），お

よそ0.5nmの空間分解能が出ているこ

とがわかる。この結果は 300kV-Ωフィ

ルターによる記録（酸素 K 殻吸収端で

0.5nm[8]）を凌駕している。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
  
図１０ (a)遷移金属－希土類酸化物多層膜

の断面 HAADF-STEM 像 (b) 上記の場所の

Low-loss スペクトル． 

 

 図１０(b)は Ti-（赤），Mn-（緑），

Ni-M2,3（青）吸収端を利用したフィル

ター像を重ねたものである。 
 まだ EELS 検出器のさらなる調整が

必要であり，今後理論上の空間分解能

達成を検証したい。 
 
 
 
 

0.5 nm 

(a) (b)
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４．まとめ 
 反応科学超高圧電子顕微鏡は設置

から約１年が経ち、今回報告したよう

にその基本性能と、いくつかの応用例

が得られている。本装置の特徴は「ガ

スその場観察」以外に、「３次元立体

観察」や「EELS 元素マッピング」機

能もあるので、引き続き実験成果の集

積に努力を継続したい。また、平成 24
年度頃より、外国の研究者や地域の産

業界への公開のためのシステムを整

備することも意を払いたいと考えて

いる。 
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大阪大学超高圧電子顕微鏡による研究成果 

大阪大学 超高圧電子顕微鏡センター 
保田 英洋、荒河 一渡、永瀬 丈嗣 

 
１．はじめに 
 大阪大学超高圧電子顕微鏡センタ

ーでは、平成 22 年度も、超高圧電子

顕微鏡装置の開発研究、ならびに、超

高圧電子顕微鏡による材料科学分

野・医学生物学分野の応用研究を展開

した。本報告では、材料科学分野にお

ける研究の中から、「高純度タングス

テン中の自己格子間原子の活性化エ

ネルギー」、「照射誘起相転移を利用し

た組織観察と構造評価」および「Pd

ナノ粒子におけるMeV電子照射誘起構

造相転移」に関する研究例を紹介する。 
 
２．高純度タングステン中の自己格子

間原子の活性化エネルギー [1] 
 近年、高エネルギー粒子照射下での

金属中における欠陥蓄積過程のフル

モデリングを目指した、コンピュータ

ー・シミュレーション研究が欧州を中

心として盛んにおこなわれている [2]。
これらの研究において、個々の点欠陥 
(自己格子間原子 (SIA) および空孔) 
や点欠陥集合体の動的挙動に関する

正確な知見は極めて重要である。本研

究では、高純度タングステン(W) にお

いて、SIA の移動頻度を決定づける、

移動の活性化エネルギー Em
I を超高

圧電子顕微鏡法 (HVEM) による新た

な方法で評価した。 
これまでに、極低温照射材の回復実

験により、多くの金属における Em
I の

値が、求められてきた [3]。回復実験

では、SIA の蓄積量を反映する物理量

の焼鈍温度依存性から、Em
I の値が求

められる。回復実験から求められた W
の Em

I の値のうち、最も確からしい

のは、電界イオン顕微鏡法により求め

られた Em
I
 = 0.085 eV である [4,5]。 

一方、ある種の物理量の照射温度依

存性も、Em
I の値を反映すると考えら

れる。例えば、初期損傷として孤立し

た SIA と空孔のみが生成される高エ

ネルギー電子照射によって形成され

る格子間原子型転位ループ (SIA 集
合体) の数密度は、そのような物理量

の一つである。転位ループの数密度の

照射温度依存性は、HVEM による電子

照射―電子顕微鏡内観察法によって、

ほぼ直接的に測定することが可能で

ある。これまでに HVEM によって得

られた W の Em
I の値は、0.21 eV [6] 

および 0.15 eV [7] である。これらの

値は、回復実験による  Em
I の値 

(0.085 eV) より顕著に大きい。これら

の HVEM による実験値は、300―670 
K [6] および 300―773 K [7] の照射

温度域での実験から得られたもので

ある。これらの温度は、SIA の熱的移

動に対応する回復ステージ I の温度が 
38 K [5] であることを考慮すると、

SIA 固有の性質を抽出するには、高過
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ぎると考えられる。 
そこで本研究では、ステージ I を含

む広い照射温度範囲において HVEM
実験をおこない、Em

I の値の再評価を

おこなった。このような低温域で W
の弾き出しが生じる敷居加速電圧は、

約 1500 kV である [5]。そのため、本

研究は、実質的に 2000 kV 級以上の超

高圧電子顕微鏡、すなわち大阪大学

300 万ボルト超高圧電子顕微鏡によっ

てのみ実行可能であると言える。 
 高純度 W (JX 日鉱日石金属社製、

純度 99.9999 mass %) TEM 用薄膜試

料に対し、超高圧電子顕微鏡 H-3000 
内で高エネルギー電子照射をおこな

った。加速電圧は 2000 kV、照射強度

は 3.0×1022 e-/m2s (1.3×10-4 dpa/s)、照
射温度範囲は 16－291 K とした。これ

らの温度では、空孔の熱的移動は起こ

らない [3]。照射によって導入された

微細組織の観察は、弱ビーム暗視野法

により行った。 
Fig. 2-1 は、電子照射によってタン

グステン中に導入された微細組織で

ある。白い粒状のコントラストは、格

子間原子型の転位ループによるもの

である。 
これらの転位ループの数密度は、照

射時間とともに増加し、やがてほぼ飽

和した。各照射温度での転位ループの

飽和数密度の温度依存性を Fig. 2-2 
に示す。Fig. 2-2 より、転位ループの

数密度は、照射温度に対して単純にな

だらかに減少するのではなく、3 つの

プラトーを有することがわかる。Fig. 
2-2 にに示すように、各温度領域を高

温側から、A, B, A’, B’, C, D と呼ぶこ

とにする。Kiritani ら [8] は、不純物

の影響も考慮した解析によって、この

ような複数の温度領域が現れること

を予測した。その結果を考慮すれば、

本実験で得られた最も低い温度領域 
D および C の成因として、次の二つの

場合が考えられる。 
 

 
Fig. 2-1 高エネルギー電子照射によ

る W 中の微細組織。 

 
ケース (1)： 転位ループは SIA の会

合による均一核生成により主に生成

される。このとき、転位ループの数密

度の温度依存性は、SIA の移動頻度の

それを反映する。領域 D では、SIA
は熱的には移動せず、照射誘起拡散 
[9] によって移動する。従って、転位

ループ数密度は温度によらない。一方、

領域 C では、SIA が熱的に移動し、そ

の移動頻度は温度に依存する。従って、

転位ループの数密度は温度に依存す

ることになる。 
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Fig. 2-2 転位ループの飽和数密度の

照射温度依存性。 

 
ケース (2)：転位ループは、SIA と

不純物原子の複合体をエンブリオと

して生成される。領域 D では、エンブ

リオは熱的に安定であり、転位ループ

の数密度は不純物の濃度によって決

まる。そのため、SIA の熱的移動の存

否に関わらず、転位ループ数密度は温

度に依存しない。一方、領域 C では、

エンブリオが熱的に不安定である。し

たがって、転位ループの数密度は、エ

ンブリオの解離頻度の温度依存性に

応じて、温度依存性を示すことになる。 
 これらの議論に基づいて、SIA の熱

的移動が起こり始める温度は、ケース 
(1) の場合は、領域 C と D の境界温度

TC-D (32-35 K) であり、ケース (2) の
場合は、領域 D の最低温度 TD-min (< 
16 K) 以下と評価される。これらの温

度において、SIA の熱的な移動による

移動頻度と照射誘起拡散による移動

頻度が互いに等しいという条件から、

次の結果が得られた。 

I
m
I
m

0.088 eV 0.096 eV (case (1))

0.043 eV (case (2))

E

E

⎧ ≤ ≤⎪
⎨

≤⎪⎩
 

ただし、SIA の照射誘起拡散において

は、入射電子から SIA に伝達する運動

エネルギーは、散逸することなく SIA
の移動に寄与すると仮定した。 
 ここで得られた Em

I の値は、過去の 
HVEM 実験で得られた値  (0.21 eV 
[6] および 0.15 eV [7]) より顕著に低

い。過去の HVEM 実験で得られた値

は、不純物の効果を大きく含む実効的

な値に過ぎないと考えられる。また、

ケース (1) に対応する Em
I の値は、

回復実験で得られている値 0.085 eV 
と同程度である。一方、ケース (2) に
対応する Em

I の値は、最近の理論計

算 [10] により得られている極めて低

い値 Em
I = 0.0026 eV と符合するもの

であり、興味深い。 
本研究では、16－291 K の広い温度

範囲において、高純度 W 中に電子照

射により導入された転位ループの数

密度の温度依存性を調べ、Em
I の値を

評価した。ここで得られた Em
I の値は、

従来の HVEM 実験で得られている値

よりも顕著に低く、回復実験の結果や

最近の理論計算の結果と符合した。本

研究で得られた Em
I の値にはまだ不

確定さが残る。今後、転位ループの形

成過程に関する HVEM 実験と kinetic 
Monte carlo シミュレーションの併用

により、Em
I のより精確な値の評価、

および SIA に関するその他の性質の

抽出が達成されることが見込まれる 
[11]。 
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３．照射誘起相転移を利用した組織観

察と構造評価 [12,13] 
 ある種の金属間化合物に MeV 電子

照射を行うと、固相アモルファス化が

発現することはよく知られている。こ

の現象は、アモルファス・金属ガラス

材料の基礎研究に有用なだけではな

く、結晶材料の組織観察にも極めて有

効である。Fig.3-1 は、α-Fe と Fe17Nd2

金属間化合物からなるナノコンポジ

ット組織写真を示している。MeV 電子

照射前(a)では、α-Fe と Fe17Nd2 を分

離・識別することができない。一方、

MeV 電子照射後(b)では、Fe17Nd2 金属

間化合物のみがアモルファス化し、ア

モルファスマトリックス中にα-Fe が

分散した組織が観察される。このため、

MeV 電子照射により、Fe-Nd 合金中の

α-Fe および Fe17Nd2 金属間化合物の体

積率、粒径分布および分散の空間的情

報の詳細な解析が可能となる。同様の

手法は、近年硬質磁性材料として注目

されている Nd-Fe-B 合金系における

α-Fe と Nd-Fe-B 系金属間化合物コン

ポジット組織の観察にも応用が可能

である。本研究により、照射誘起アモ

ルファス化に対する感受性の差違を

利用した、多相結晶材料における構成

相判別を可能とする新しい組織観察

法が提案された[12]。 
金属結晶に電子照射を行うと、格子

間原子と空孔からなるフレンケルペ

アが導入される。一方、結晶構造を有

しない金属ガラスに電子照射を行う

と、Fig. 3-2 に示すように、自由体積

とそのアンチ成分からなる密度ゆら 

Fig. 3-1 Fe89.5Nd10.5(at.%)急速凝固メルト

スパンリボンにおける明視野像と暗視

野像。(a) 電子照射前、(b) 電子照射後。

電子照射条件：加速電圧 2.0MV、照射

温度104K、トータルドース4.2×1026m-2。 

 
ぎが導入されると考えられる。いくつ

かの金属ガラスは、照射による密度ゆ

らぎの導入により結晶化する。Fig. 3-3
に、Zr80Pt20金属ガラスにおける照射誘

起結晶化の温度依存性を示す。20K(b)
では単相の Fcc 固溶体相が形成される

が、室温(a)では格子定数の異なる 2 種

類の Fcc 相が形成される。この温度依

存性は、金属ガラス中の自由体積とそ

のアンチ成分の移動の活性化エネル

ギーの違いによって説明できる可能

性がある。自由体積とそのアンチ成分

の移動の活性化エネルギーは、結晶に
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おける格子間原子と空孔における関

係と同様、大きな違いが存在すると考

えられる。この n-type(volume-expanded 
region)欠陥と p-type(volume-condensed 
region)欠陥の移動の活性化エネルギ

ーの違いに起因して、照射誘起結晶化

挙動に温度依存性が現れた可能性が

ある。すなわち p-type 欠陥のみの移動

が主である低温では単一の Fcc 相、

p-type および n-type 欠陥のいずれもが

移動する高温度では 2 種類の Fcc 相が

形成された、と考えることが可能であ

る。金属ガラス中の欠陥構造には未解

明な部分が多いが、本研究により、照

射誘起結晶化挙動の温度依存性を通

じて、金属ガラス中の欠陥構造に関す

る新たな知見が得られることが明ら

かとなった。[13]。 
 

 
Fig. 3-2 金属結晶および金属ガラスに

おける電子照射損傷の模式図。(a) 結

晶、(b) ガラス。 

 

 
Fig. 3-3 Zr80Pd20(at.%)メルトスパンアモ

ルファスリボンの照射誘起結晶化挙動

の温度依存性。(a)（a’） 298K、(b)(b’) 

20K。電子照射条件：加速電圧 2.0MV、

照 射 温 度 20-298K 、 ト ー タ ル ド ー ス

3.3-3.4×1027m-2。 

 
４．Pd ナノ粒子における MeV 電子照射

誘起構造相転移 

3 章で報告したように、MeV 電子照

射によって低温に保持した化合物中

に点欠陥を導入すると、アモルファス

化することが知られている。その機構

として、高密度に欠陥が導入された結

晶においては原子の静的な平均二乗

変位が増大し、それとともに融点（共
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晶点）降下が起こり、もし試料温度が

ガラス転移点よりも低温にあるとき、

結晶は融解せずにアモルファス化す

るというモデルが提案されている

[14]。一方、我々のこれまでの研究に

よるとナノ粒子においてはサイズの

減少とともに原子の平均二乗変位が

増大し、化合物ナノ粒子においては所

定のサイズ以下において結晶よりも

アモルファスが安定になることが示

されている[15,16]。以上の背景から、

純金属においてもナノ粒子中に高密

度に点欠陥を導入･凍結すると、アモ

ルファスに代表されるような不規則

構造が生成されることが期待できる。 

本研究においては、アモルファスを

生成することが不可能であると考え

られる純金属 Pd をとりあげ、Pd ナノ

粒子を低温に保持した状態において

MeV 電子照射して点欠陥を導入･凍結

することによって、どのような構造変

化が起こるかについて知見を得るこ

とを目的として得た、プレリミナリー

な結果を紹介する。 

試料はアモルファスカーボン薄膜

上にスパッタリング法によって Pd ナ

ノ粒子を生成した後にアモルファス

カーボンを蒸着して作製した Pd ナノ

粒子埋め込みアモルファスカーボン

薄膜である。Pd ナノ粒子の平均粒径は

約 15 および 5nm である。電子照射は

H-3000 超高圧電子顕微鏡によって、試

料温度 20K、照射電子エネルギー2MeV、

フラックス 7.3×1024 e-/m2s の条件で

行った。電子照射にともなう形態と構

造の変化をその場観察した。 

Fig. 4-1は粒径約15nmの Pdナノ粒

子の電子照射による明視野像と制限

視野電子回折図形の一例である。また、

(a’)-(d’)の電子回折図形のプロフ

ァイルを(e)に示す。照射前(a)(a’)

においては、明視野像中のナノ粒子に

は双晶のコントラストが観察され、制

限視野電子回折図形はfcc構造のデバ

イ･シェラーリングを示す。240s 間照

射後(b)においては、ナノ粒子中の双

晶のコントラストは消失し、矢印で示

すように積層欠陥や格子歪みの導入

による細かい縞状のコントラストが

出現する。対応する電子回折図形

(b’)においては、fcc 構造のデバイ･

シェラーリングの200よりも高次の反

Fig. 4-1 粒径約 15nm の Pd ナノ粒子の電子照射による構造変化 

10nm
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射の強度が弱くなり、原子の平均二乗

変位の増大にともなう不規則化が進

行していると考えられる。480s 間照射

後(c)においては、積層欠陥や歪みの

コントラストは消失し、矢印で示すよ

うに一部の粒子中にボイドの形成が

観察される。対応する電子回折図形

(c’)においては、(e)中に指数付けし

たようにhcp構造の出現に起因したデ

バイ･シェラーリングが現れるが、ピ

ーク強度比は完全結晶のそれとは異

なり半値幅も広い。480s 間照射後に室

温まで昇温後(d)のナノ粒子中には、

回折コントラストが強くなり、矢印で

示すようにボイドサイズが若干増大

する。対応する電子回折図形(d’)に

おいては、(e)中のプロファイルから

明らかなように 10・1 反射の強度が増

大し、完全結晶の hcp 構造に近づく。 

Fig. 4-2 は粒径約 5nm の Pd ナノ粒

子の電子照射による構造変化の結果

の一例である。照射前(a)において矢

印で示す明視野像中のナノ粒子観察

される双晶のコントラストは、240s

間照射後(b)においては消失する。照

射前の制限視野電子回折図形中の fcc

構造のデバイ･シェラーリング(a’)

は、240s 間照射後(b’)においては極

めてブロードになる。480s 間照射後

(c)においては、スパッタリングによ

る粒径の減少も観察されるが、回折コ

ントラストは完全に消失する。対応す

る電子回折図形(c’)においては、(e)

中に指数付けしたようにhcp構造の出

現に起因したデバイ･シェラーリング

が極めてブロードになり、著しい不規

則化が進行していることを示してい

る。室温まで昇温後(d)のナノ粒子中

には、回折コントラストが強くなり、

対応する電子回折図形(d’)において

も、hcp 構造のデバイ･シェラーリング

に起因した反射強度が増大する。 

以上の結果から、純金属 Pd ナノ粒

子において、MeV 電子照射を利用して

低温で点欠陥を導入･凍結すると、積

層欠陥の導入、格子歪みの蓄積によっ

て原子の平均二乗変位が増大する可

能性が示された。原子の平均二乗変位

の増大によって、平衡状態の fcc 構造

から非平衡状態hcp構造へ構造相転移

Fig. 4-2 粒径約 5nm の Pd ナノ粒子の電子照射による構造変化 
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を誘起する過程において原子配列が

極めて不規則化した状態をとること

が示唆される。fcc 構造をとる純金属

において、共有結合等に見られるよう

な結合方向の異方性は極めて小さい

ためにランダムな構造をとるよりも

むしろ稠密構造をとる方向に常に原

子の再配列が起こる。本実験事実によ

ると Pd ナノ粒子においては点欠陥の

導入によって形成される積層欠陥が

hcp 構造に自己組織化する。自由エネ

ルギー差が極めて小さい fcc 構造と

hcp 構造が低温で共存することから、

第２近接原子以上の長範囲の原子間

相互作用が異なる2種類の配位構造が

共存することになり、こうした配位の

多様性が純金属中においても発現し、

構造不規則化を誘起すると考えられ

る。 

 
５．おわりに 
 ここでは、高エネルギー電子照射に

よって誘起される諸現象について今

年度の研究例を紹介した。これらは、

いずれも超高圧電子顕微鏡法の中で

も「その場観察法」を生かした研究で

ある。 
本センターでは、こうした応用研究

に加えて、「その場観察法」を最大限

に活用できるような次世代超高速超

高圧電顕の開発研究にも着手してお

り、今後、動的構造に基盤を置いた非

平衡物質材料科学の新たなる展開を

目指していく予定である。 
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九州大学超高圧電子顕微鏡による研究成果 

九州大学 超高圧電子顕微鏡研究室 
 松村 晶 

 
１． はじめに 

金属ナノ粒子は、ステンドグラス

やガラス工芸品の着色剤として古く

から知られているように、粒子表面

でのプラズモン励起に伴う特徴的な

光学特性を示す。その中で、長軸が

100 nm 以下でアスペクト比が 2～20
の棒状のナノ粒子はナノロッドと呼

ばれ、その形状異方性により球形の

粒子とは異なる特性をもつ。例えば、

金ナノロッドでは、通常の金ナノ粒

子が示すような可視光域での吸収に

加えて近赤外域（波長 λ>700 nm）に

も強い吸収バンドが現れ、後者のピ

ークはロッドのアスペクト比に強く

依存する。さらに、強いパルスレー

ザー光を照射すると、球状や中央部

が膨らんだφ形に、あるいは更に伸

延するなど、粒子が多様な形態に変

化することも知られている[1]。この

ような特徴的な光学特性や光励起挙

動により、ナノロッドは高感度計測

や記録媒体、生体内での近赤外プロ

ーブや機能性素子など様々な分野で

の応用が期待されている。このよう

な金ナノロッドの形態や構造を理解

するために電子顕微鏡観察は広く用

いられているが、ロッド育成時やレ

ーザー光照射後の形態やサイズ分布

の確認の域を脱していない。 
九州大学の超高圧電子顕微鏡

(HVEM)には図１に示すように、観察

試料にパルスレーザー光を照射する

機能が整備されている。これを活用

してレーザー光照射中の金ナノロッ

ドを動的に観察することが可能にな

れば、ナノロッドと光との相互作用

とそれに伴う挙動についての理解が

飛躍的に進み、併せて様々な材料学

的応用への途が大きく拓かれると期

待される。 

ミラ－ 

光路 

光路 

試料室 

YAG レーザー光発生装置： 
Quantel YG981C 

パルス幅： 6-8 ns  
パルス頻度：10 Hz 
波長λ： 1064, 532, 266 nm 

図１：九大 HVEM（JEM-1300NEF） の
レーザー光照射ライン．  
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そこで本研究では、パルスレーザ

ー光照射装置を有する HVEM を用い

て、レーザー光照射下での金ナノロ

ッドの状態とその変化をその場観

察・解析するために必要な装置改良

と実験技術の開発を進めた。 
 
２．試料調整 

 本研究で使用した金ナノロッド原

料（大日本塗料（株）社製、Au-W4：
平均長軸長 50 nm，平均短軸長 10 nm）

は、凝集を抑制するために界面活性剤

（臭化セチルトリメチルアンモニウ

ム : Cetyl Trimethyl Ammonium 
Bromide; CTAB）で被覆された状態で

水溶液中に分散している。遠心分離機

により金ナノロッドから界面活性剤

(CTAB)を分離・除去した後に、透過電

子顕微鏡観察用支持膜に滴下、真空乾

燥することにより固定した。遠心分離

は 3 回行い、それぞれの加速度および

処理時間の条件は 15000 G で 10 min、
6000 G で 10 min、さらに 6000 G で 10 
min である。遠心分離した金ナノロッ

ド溶液をマイクロピペットで抽出し

て初期溶液量になるように水で希釈

して TEM 観察用の試料支持膜に滴下

し、真空乾燥して観察試料を得た。こ

の際、支持膜上での金ナノロッドの凝

集を抑えるために、支持膜の表面親水

化処理を行った。表面親水化処理は、

プラズマクリーナー(PC-2000, SOUTH 
BAY TECHNOLOGY)を用い、Ar を反

応作業ガスとしてマイクログリッド

表面を 15 分間プラズマに曝すことに

より行った。 

３．顕微鏡外での照射実験 

図２は、λ=1064 nm のレーザー光を

直径約 5 mm の領域に対して 500 mW
の出力（25 mW/mm2）で照射したとき

の金ナノロッドの形態を観察した結

果である。60 s 照射後の電子顕微鏡写

真(a)を見るとわずかにロッド状の粒

子が残っているが、ほぼ全てが球形に

変形している。このような観察から、

照射時間に対する球形粒子の割合を

求めた結果を図４(b)に示す。照射前に

おいても、球形の粒子が約 17 %含まれ

(a)

(b)

図２：λ=1064 nm のレーザ光を 25 
mW/mm2で 60 s照射した後の金ナノロッ
ド(a)と照射時間に対する球形粒子割合の
変化(b)． 
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ている。総体的な物性評価において形

態的な不純物である球形粒子の存在

は無視できないであろう。照射時間と

ともに球形への変形が連続的に進み、

30 s の照射でほぼ全てが球状になるこ

とがわかる。この間のサイズ分布を測

定したところ、未照射では、数 nm～

80 nm の広い範囲に分布しており、最

多の範囲は 20～24 nm であった。これ

が全体の約 46%を占めていた。レーザ

ー光を照射すると、比較的大きな粒子

が減少し、最多範囲は 16～20 nm とわ

ずかに縮小化した。後述するように、

レーザー光は HVEM 内の試料上で直

径 0.2 mm に絞られる。このような顕

微鏡外での実験結果から、光励起によ

る形態変化過程を HVEM でその場観

察して、その挙動を明らかにするとと

もにメカニズムなどの解明を行うた

めには、レーザー光の出力を mW オー

ダーに設定することが適切であると

結論される。 
 

４．HVEM 内レーザー光照射条件の

調整と照射その場実験 
レーザー光は発生装置から図３に示す

ような経路をたどってHVEM鏡体内にあ

る試料に到達する。最後は対物レンズポ

ールピース内に挿入された細管 (1.2 
mmφ, 55 mm長)を通り、試料上では約0.2 
mm径に絞られる。そのため、レーザー光

の経路には極めて高い位置精度と安定性

が求められる。近赤外光（λ=1064 nm）

と可視光（λ=532 nm）それぞれについ

て経路調整を行い、試料室内にレーザ

ー光が到達した様子を試料室上部に

取り付けた CCD カメラによって確認

した。 
前述のように、金ナノロッドは可視

光域に加えて近赤外光にも吸収バン

ドをもつことが特徴であり、応用の上

からも近赤外光による励起過程の解

明は重要である。本装置では近赤外光

としてλ=1064 nmのレーザー光を発生

することができるが、その強度は上述

の可視光と比べて通常２桁程高く、如

何にしてその強度を抑えるかが大き

な課題となった。まず発生装置の Q-
スイッチを調整することによって出

力を mW レベルに抑える試みを行っ

たが、2~15 mW の範囲で時間的に大き

く揺らいでしまい、安定な実験ができ

なかった。そこで、光学系に吸収型減

光フィルターを付加することにより

近赤外レーザー光の低出力領域での

安定化をはかった。使用した減光フィ

ル タ ー は 、 シ グ マ 光 機 製 , 
ANDY-50S-05 であり、950~1150 nm の

波長域で 5 %の透過率を示す。この減

光フィルターを挿入して 4 mW（127 

HVEM 内

発生装置 

図３：レーザー光の経路． 
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mW/mm2）の安定した強度で HVEM 内

の試料に近赤外光（λ=1064 nm）照射

し、その変化をその場観察した結果を

図４に示す。レーザー光照射中でもこ

の倍率では像は安定しており、撮像時

間 0.05 s で鮮明に画像記録ができてい

る。金ナノロッドは 5 s の照射で多く

の粒子がほぼ球状に変化しており、33 
s では完全に球状に変化するとともに

サイズの収縮している。蒸発も誘起さ

れていることがわかる。一方、下地の

炭素支持膜は照射により図４(c)にお

いて僅かに収縮しているが、この照射

時間内では比較的安定である。このよ

うに近赤外光でも安定したその場観

察が可能になった。しかし、金ナノロ

ッドの形態変化が秒単位の短時間で

進んでいる。そこで、さらに線量率を

下げる目的で、試料上の照射域を 0.5 
mm 径まで拡大するべく光学系の変更を

行った。 
さらに、レーザー光の偏光方向を任意

に設定できるよう、図３中に示すように

φ6.5ピンホールと可動ミラーの間に偏光

装置を設置した。この装置は光路上に挿

入された 1/2 波長板を回転することに

よって偏光軸を任意の方向に変更す

る。HVEM への入射ポートのφ6 ピン

ホールの直前に、入射ポートに対して垂

直方向に検光子とその背面に強度測定

用のパワーメーターを挿入して、偏光

装置の 1/2 波長板を回転させたところ、

偏光面が入射ポートに対して平行（挿入

した検光子に対して垂直）になったとき

に消光状態となり、偏光方向が試料上で

任意に可変であることを確認した。 

謝 辞 

本研究は、安永和史博士（日本電子）、

大尾岳志技術職員の協力によって進

められた。 

参考文献 
[1] Y. Niidome, et al.: Langmuir, 24 

(2008), 12026-12031.

図４：近赤外レーザー光（λ=1064 nm, 127 
mW/mm2）照射による金ナノロッドの形態
変化のその場観察． (a) 照射前, (b) 5 s , (c) 
33 s． 
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名古屋大学「反応科学超高圧走査透過電子顕微鏡」オープニングセレモニー報告 

 
 

名古屋大学は、平成 22 年 10 月 29 日に野依記念学術交流館において、「反応科学超高

圧電子顕微鏡」オープニングセレモニーを開催し、学内外の関係者約 240 名が参加して記

念式典、国際ワークショップ及び祝賀会を挙行しました。 
この装置は、世界トップレベルの超高圧電子

顕微鏡装置を常時国内に保有していくことを

目的として、平成 18 年度に北海道大学、大阪

大学、九州大学、自然科学研究機構生理学研究

所と共に設立した連携共同利用設備群「超高圧

電子顕微鏡連携ステーション」における十分な

議論や国際的研究調査のもとにして、3 年以上

の月日と多額の国費を使って立案・開発された

もので、平成 22 年 3 月に超高圧電子顕微鏡 
施設に納入完了し、検査を受けたものでありま 
す（図１，２，３）。 

 
 
 
 

 
 

図 1 超高圧電子顕微鏡の建屋外観 

図２ 反応科学超高圧走査透過電子顕微鏡 
     1 階の鏡筒・観察部 

図３ 反応科学超高圧走査透過電子顕微鏡
   ２階の高電圧タンク部 
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記念式典は、高井 治エコトピア科学研究所長のオープニング挨拶で始まり、濵口道成

名古屋大学総長の式辞に引き続き、戸渡速志文部科学省官房審議官、廣川信隆社団法人日

本顕微鏡学会会長が祝辞を述べられました（図４）。 

 
続いて、本学と共同して同装置の開

発にあたった日本電子株式会社に対し

濵口総長から感謝状と記念品が贈呈さ

れ、さらに田中信夫超高圧電子顕微鏡

施設長から、ガス環境下で各種反応の

「その場観察」が可能、厚い試料の立 
体観察が可能、および元素や電子状態 
マッピングが可能である同装置の概要 
説明が行われました（図５）。 

式典後に行われた国際ワークショップでは、小型の高分解能透過電子顕微鏡を使用し、

1995 年にゲルマニウムの結晶化を動的にその場観察した最初の研究者として世界的に有

名なロバート シンクレア スタンフォード大学教授による「材料の界面反応の高分解能そ

の場電子顕微鏡観察と将来展望」と題した講演と、本学で学位を取得され、1980 年代にア

ハラノフボーム効果を実験的に証明した実績により一躍ノーベル賞候補になられた外村 

彰 株式会社日立製作所フェロー・独立行政法人理化学研究所グループディレクターによ

る「電子の波は微小世界を開く」と題した講演が行われました。（図６，７） 

 

図４ 記念式典 戸渡審議官の祝辞 

図５ 反応科学超高圧走査透過電子顕微鏡の全体図 

図６ ロバート シンクレア先生の講演 図７ 外村 彰先生の講演 
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その後、希望者に対し施設見学会が行われた後、祝賀交流会が催され、エコトピア科学

研究所が設置されるまでの間、電子顕微鏡施設の教育・研究に携わり、現在も協力関係に

ある鈴置保雄工学研究科長の挨拶で会が始まり、ロバートシンクレア教授と森 博太郎大

阪大学超高圧電子顕微鏡センター特任教授・超高圧電子顕微連携ステーション長から祝辞

があった後、同装置の設置計画の段階からご尽力いただいた平野眞一独立行政法人大学評

価・学位授与機構長（前名古屋大学総長）の発声で乾杯し交流会が始まりました（図８，

９）。懇談においては、今後、本反応科学超高圧電子顕微鏡が全国のユーザーに順次開放

されることにより、一層の研究開発が進み、わが国の科学技術の発展に寄与していくこと

を期待する声が数多く聞かれ、盛会のうちにすべての式典行事は終了しました。 
 

謝辞 
本装置が完成するまでには文部科学省研究振興局学術基盤課の方々、および名古屋大学

本部の方々、平野前総長、松井エコトピア科学研究所所長をはじめとする多くの方々にお

世話になりました。ここに改めて感謝申し上げます。もとより本装置は平成１９年度から

始まった超高圧電子顕微鏡連携ステーションの枠組みの中で予算申請し認められたもので

す。この期間、種々のご援助をいただいたステーション長の森大阪大学教授（現特任教授）

に感謝いたします。 
（田中信夫、荒井重勇） 

図８ 森 博太郎先生の祝辞            図９ 祝賀会の様子 
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[大阪大学] 

The Workshop on Radiation Effects in Materials 
（材料照射効果に関するワークショップ） 

 
日時： 平成２３年１月２８日  

場所： 大阪大学超高圧電子顕微鏡センター  

共催： 超高圧電子顕微鏡連携ステーション  

    大阪大学超高圧電子顕微鏡センター  

 

超高圧電子顕微鏡法は、高エネルギー粒子照射による材料内微細組織変化およびその観

察手法として、極めて有用である。本ワークショップでは、超高圧電子顕微鏡研究の今後

の展開を探るための一助として、超高圧電子顕微鏡連携ステーションの枠内外の研究者に

よる、照射効果研究および関連研究の現状と将来像についての発表と議論が行われた。  

発表された内容は多岐にわたる（次頁のプログラム参照）。照射手法の観点から眺める

と、高エネルギー電子照射、イオン照射、中性子照射、およびレーザー照射が取りあげら

れ議論された。一方、観測手法の観点からは、超高圧電子顕微鏡、低加速電圧走査透過電

子顕微鏡と電子エネルギー損失分光法、パルス透過電子顕微鏡、陽電子消滅法、アトムプ

ローブ法、および走査トンネル顕微鏡が扱われ議論された。また、超高圧電子顕微鏡によ

る気体・液体雰囲気中での試料観察の展望も述べられた。海外からの唯一の招待講演者で、

照射効果のシミュレーション研究の世界的権威である Francois Willaime 博士  (フランス  

CEA-Saclay) は、金属中の微小欠陥に関する最先端の研究成果を紹介した。本ワークショ

ップでは、各発表者の持ち時間の 1/3 程度は議論に充てられ、様々な視点からの充実した

議論が繰り広げられた。  
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Programme 
------------------------------------------------------------------------------------------------------------------- 

9:00-9:10 Opening Remarks 

Hidehiro Yasuda (Osaka University) 

------------------------------------------------------------------------------------------------------------------- 

Chair: Seiichi Watanabe (Hokkaido University) 

9:10-10:10 Energy Landscape of Radiation Defects in Metals from Ab Initio Electronic 

Structure Calculations 

Francois Willaime (CEA/Saclay) 

10:10-10:50 3D Atom Probe Field Ion Microscopy and Positron Annihilation             

―Complementary Use for Study of Irradiation Effects in Materials― 

Yasuyoshi Nagai (Tohoku University) 

------------------------------------------------------------------------------------------------------------------- 

Chair: Francois Willaime (CEA/Saclay) 

11:00-11:40 Radiation-Induced Sublattice Instability in Ceramic Materials 

Syo Matsumura (Kyushu University) 

11:40-12:20 In Situ TEM/HVEM Study of Dynamic Behaviors of Radiation-Produced 

Defects in Metals 

Kazuto Arakawa (Osaka University) 

------------------------------------------------------------------------------------------------------------------- 

Chair: Syo Matsumura (Kyushu University) 

13:30-14:10 Interactions between Energetic Ions and Solids ―Fundamental Study and 

Their Application to the Modification of Magnetic Properties of Materials― 

Akihiro Iwase (Osaka Prefecture University) 

14:10-14:50 Atomic Displacements Induced by Radiation Causing Electronic Excitations 

Koji Maeda (University of Tokyo) 

14:50-15:30 Laser-HVEM and In-Situ Radiation Experiments 

Seiichi Watanabe (Hokkaido University) 

------------------------------------------------------------------------------------------------------------------- 

Chair: Hidehiro Yasuda (Osaka University) 

15:40-16:20 Research Direction of Environmental HVEM on Nano Materials 

Nobuo Tanaka (Nagoya University) 

16:20-17:00 Single Atom Spectroscopy at Graphene Edges 

Kazutomo Suenaga (AIST) 

17:00-17:10 Closing Remarks 

Nobuo Tanaka (Chair of Collaborative Research Station of High-voltage Electron 

Microscopy) 

------------------------------------------------------------------------------------------------------------------- 
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 関連記事等 
北大エネルギー・マテリアル融合領域センター/超高圧電子顕微鏡研究室（学共） 
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 関連記事等 
名古屋大学超高圧電子顕微鏡施設 

 

 

 
平成 22 年 10 月 30 日 中日新聞 配信 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
平成 22 年 11 月 2 日 日刊工業新聞 配信 
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平成 22 年 10 月 30 日 読売新聞 配信 
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 関連記事等 
大阪（学共）超高圧電子顕微鏡センター 

 

 
平成２２年１１月５日       配信  
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