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研究成果の概要：透過電子顕微鏡を用いた３次元観察法として電子線トモグラフィーが注目さ

れてきている。本研究では、結晶中での電子回折を積極的に利用するという、従来とは逆の発

想に基づいた新しい電子線トモグラフィー技術を開発し、転位、合金ドメイン構造といった結

晶材料の物性と深く関わる微細組織の３次元ナノスケール評価に成功した。 
 
 
交付額 
                               （金額単位：円） 

 直接経費 間接経費 合 計 
２００６年度 19,800,000 5,940,000 25,740,000 

２００７年度 2,300,000 690,000 2,990,000 

２００８年度 1,300,000 390,000 1,690,000 

総 計 23,400,000 7,020,000 30,420,000 

 
 
研究分野：電子顕微鏡、金属材料組織 
科研費の分科・細目：ナノ・マイクロ科学 ・ ナノ材料・ナノバイオサイエンス 
キーワード：ナノ材料評価、電子顕微鏡、電子線トモグラフィー、電子回折、結晶 
 
１．研究開始当初の背景 
材料の組織やデバイス構造の微細化・複雑

化に伴い、ナノスケールでの３次元構造評価
技術が求められており、透過電子顕微鏡 TEM
による電子線トモグラフィー（断層撮影法）
が注目されている。 

電子線トモグラフィーでは、TEM 内で試料
を±60～80°の範囲で傾斜させて種々の方向か
ら像を撮影し、連続傾斜像（２次元）から試
料の立体画像（３次元）を演算処理により構
築する。このとき、結晶性試料の場合には、
入射電子の一部が結晶内部でブラッグ回折
を起こし、TEM 像に強い回折コントラストを
生じる。この回折コントラストは電子線入射

方向や試料厚さに強く依存する（図１上段）。
したがって、像コントラストが試料の厚さや
密度の単調関数であること（投影要件）を前
提とするトモグラフィーは、結晶性試料の
TEM 像には多くの場合適用困難と考えられ
ている。 

一方、投影要件を概ね満足する像が得られ
る HAADF-STEM（高角度環状暗視野走査透
過電子顕微鏡法）の進歩と普及に伴い、これ
を電子線トモグラフィーに応用する試みが
なされている。しかし、格子欠陥、結晶粒界、
結晶ドメイン構造といった材料物性と深く
関わる結晶材料組織の観察は HAADF-STEM
ではほとんど不可能であり、トモグラフィー



の適用範囲は限られている。 
このような状況の下、研究代表者らは、試

料厚みの影響を受けにくいブラッグ反射を
選んで結像に用い、かつ回折条件を一定に保
つことで、試料傾斜に伴う急激なコントラス
ト変化の少ない TEM 暗視野像が撮影できる
ことを提案した（図１下段）。これは、結晶
中での電子回折を積極的に利用するという、
従来と逆の発想に基づく新しい電子線トモ
グラフィー技術のさきがけとなった。 

 

 
図１．TEM 暗視野法により Ni4Mo 正方晶規則格子ドメ

インのうち同一結晶方位バリアントのみを可視化した

連続傾斜像．各像の一辺は約 500 nm に相当し、像中の

数値は試料傾斜角度を表す．回折条件を精密調整した研

究代表者の観察法（下段）では、従来法（上段）のよう

な試料傾斜に伴う像強度の急激な変化がない． 
 
２．研究の目的 

しかし、上記の TEM 回折コントラスト法
による電子線トモグラフィーには問題があ
る。具体的には、動力学的回折（多重回折）
の影響を強く受ける回折コントラストで構
築した３次元画像は実際のナノ構造を正し
く可視化できているのか、入射電子ビーム傾
斜を用いる現状の回折条件調整法では像に
ひずみが生じるので高分解能観察は困難、と
いった本質的な問題が未解決である。 

本研究ではこれらの問題を解決し、結晶中
での電子回折を積極的に利用する新しい電
子線トモグラフィー技術を確立することを
目的とした。 

 
３．研究の方法 

上記目的の達成のために、次の課題に取り
組んだ。(1)回折条件の精密調整を可能にする
高傾斜３軸試料ホルダーの開発。(2)回折コン
トラスト法の適用可能範囲の明確化および
動力学的電子回折の影響の評価と低減。(3)
回折コントラスト法による合金ドメイン構
造および転位組織の３次元可視化。 
 
４．研究成果 
(1)高傾斜３軸試料ホルダーの開発 

TEM 回折コントラスト法による合金ドメ

イン構造や転位の３次元観察では回折条件

の調整が重要であり、少なくとも 2 軸傾斜機

能をもつ試料ホルダーが必要となる。しかし、

±60°以上の高角度傾斜を要するトモグラフィ

ー用の試料ホルダーは、1 軸傾斜もしくはそ

れに試料ステージ回転機能が加わったもの

である。この場合、回折条件の調整範囲は著

しく限定され、３次元観察の成否は薄膜試料

の結晶方位に強く依存する。 
本研究では、結晶材料組織の３次元観察に

利用可能な高傾斜 3 軸試料ホルダーを開発し
た。図２(a, b, c)に示すように、試料ホルダー
の長軸に平行な X 軸において、汎用型 TEM
（FEI Tecnai G2 Super Twin）で±80°の１軸試
料傾斜角度範囲を確保しつつ、試料中心位置
で X軸と直行する水平軸 Yと垂直軸 Zでそれ
ぞれ±7°傾斜と±5°回転を実現した。これによ
り、試料傾斜軸や回折条件の調整を精密に行
えることになり、多結晶試料の３次元観察に
も対応可能となった。試料ステージは図１(d)
のように脱着可能であり，TEM のポールピー
ス形状、試料の材質、実験内容に応じて最適
な素材や形状のものを選べるようにした。 

 

 
図２．本研究で開発した高傾斜３軸試料（HATA: 
High-Angle Triple Axis）ホルダー． 
 
(2)回折コントラスト法の妥当性評価と適用
範囲の明確化 
合金ドメイン構造の３次元観察の妥当性

は、結晶構造やドメインサイズ等の違いで
様々に異なってくるために、統一的に評価す
ることは困難であった。そこで、本研究では
以下の単純化した方法を採用し、これを基本
的な妥当性評価基準とした。L12 型規則格子
反射（hkl = 100）を用いて、Al 合金中に析出
した Al3Sc 球状粒子の TEM 暗視野像（図２）
を撮影した。これを複製することで、理想的
な連続傾斜 TEM 暗視野像を取得したとみな
した。この仮想的な連続傾斜像データに３次
元再構成を行うことで、TEM 回折コントラス
ト法の妥当性と最適な３次元再構築条件を
検討した。 
その結果、以下の条件を満足すれば Al3Sc

析出粒子の球形状を正しく３次元可視化で
きることがわかった。SIRT（Simultaneous 
Iterative Reconstruction Technique）アルゴリズ
ムで反復演算 15 回以上、±70°以上の試料傾斜
角度範囲（図３）。試料傾斜ステップ 4°以下。
等厚干渉縞などの強い動力学的回折コント



ラストを含む像は傾斜像から除く。 

 
図３．Al 合金中の Al3Sc 球状析出粒子の TEM 明視野像

と像強度のラインプロフィール． 
 

 
図４．TEM 暗視野像（図３）から３次元再構成した Al3Sc
球状析出粒子の形状に及ぼす試料傾斜角度範囲と SIRT
演算反復回数の影響． 
 

多波動力学的回折理論計算によれば、投影
要件を満足する試料厚みは、消衰距離の長い
規則格子反射を用いても 60 nm 程度であるこ
とが示されたが、実際にはそれよりも大きな
（厚い）図３のような場合でも、最終的な３
次元再構成像は真の形状を再現し得ること
が示唆された。この理由には、回折コントラ
スト形成に寄与する非弾性散乱電子の影響
などが考えられる。 

転位については、STEM（走査透過電子顕
微鏡法）に注目した。平行電子線入射が基本
の TEM に対して、10 mrad 程度に収束した電
子線を用いる STEM では、回折条件および試
料厚みに特に敏感な等厚干渉縞や等傾角干
渉縞が著しく低減されるために、特別な画像
処理等を施すことなく明瞭な転位の連続傾

斜像が得られることを見出した（図５）。 
STEM と前述の高傾斜３軸試料ホルダーを

併用することで、３次元転位観察は格段に容
易かつ短時間で行えるようになり、３次元デ
ータの精度も向上した。 

 

 
図５．Si 中の転位の STEM 連続傾斜暗視野像． 

 
(3)合金ドメイン構造および転位組織の３次
元可視化 
γ（fcc 不規則相）母相にγ’（L12規則相）

が析出した Ni 基 Ni-Al-Ti 合金に２段時効処
理を施すと、γ’粒子内部にγが微細析出し、
それらの粗大化によりγ’析出物が分断して
組織の粗大化（図６）、ひいては材料強度の
低下を遅らせる。本研究ではこの微細γ析出
物の３次元形態を前述の回折コントラスト
法により可視化した。γ’中のγ粒子は等軸粒
状から棒状、板状へと形態を変化させること
がわかった。図７に示すように、板状析出物
同士の配置には相関があり、γ’とγの格子定
数差に起因する弾性ひずみによるエネルギ
ー増分を低下させていることがわかった。 

 

 
図６．Ni–Al–Ti 合金（Ni–8.5 at.% Al–5.4 at.% Ti）の 2
段時効過程の TEM 暗視野像観察．図中の明るい領域が

γ’-L12 規則相，暗い領域がγ-A1(fcc)不規則相．γ単相域で

溶体化処理を施した後，(a)は 1213 K で 0.75 h 時効処材．

(b)，(c)，(d)はその後さらに 1023 K でそれぞれ 12 h，
48 h，192 h の時効材． 
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