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研究成果の概要（和文）：透過電子顕微鏡内で局所領域の温度を正確に測定することは、透過電子顕微鏡法の悲願であ
る。Au-Si共晶合金の針状試料を用いて数100nm程度の針状試料作製し、透過電子顕微鏡内で測温を試みた。Siウェハ上
にAuを蒸着し、ダイアモンド粉末を塗布した後、イオンシャドウ法を用いて試料を作製した。作製した試料を加熱ホル
ダーに取り付け透過電子顕微鏡内で加熱した。固液界面の移動量から、Au-Si共晶点を基準に5nmあたり10℃の精度で測
温出来ることが示された。

研究成果の概要（英文）：The determination of the temperature at a local area on a specimen in a transmissi
on electron microscope is the repeated questioned problem and that has never been solved in the history of
 microscopy. I have developed nano-sized needle shape specimen of Au-Si eutectic alloy and attempted to de
termine the temperature by observing the position of the sold/liquid interface in the specimen. Ion shadow
 method was applied on the surface of the Au coated Si wafer on which the diamond powders dispersed. Parti
al melting behavior of the specimen and the move of the sold/liquid interface were observed by using in-si
tu transmission electron microscopy. The temperature of the specimen has been determined as the move of th
e solid/liquid interface with the sensitivity of 10&#186;C/5nm with the reference of the eutectic point of
 Au-Si system . 

研究分野：

科研費の分科・細目：

応用物理学・工学基礎

キーワード： 電子顕微鏡

薄膜・表面界面物性
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図1 (a) Au-Si系状態図と(b)針状試料の融解の模式図
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図1 (a) Au-Si系状態図と(b)針状試料の融解の模式図

１．研究開始当初の背景 
透過電子顕微鏡中の試料の局所領域の温

度を正確に測ることは、電子顕微鏡学の悲願
である。申請者は透過電子顕微鏡、フィラメ
ント直接加熱型試料ホルダー、集束イオンビ
ーム(FIB)加工装置を組み合わせることによ
り、試料表面のガス反応過程を断面方向から
観察する手法を開発している。その過程で
Wedge Shape の金属試料の部分融解現象を
観察した。Wedge Shape 試料や Needle 
Shape 試料の融解現象は界面エネルギーに
支配され、固･液界面位置は、融点降下に反
比例する。本手法では、nm サイズの Wedge 
Shape 試料や Needle Shape 試料測温体とし
て、観察しようとする試料上の任意の位置に
取り付けることが可能である。ナノ測温体試
料の固・液界面位置から試料近傍の温度が正
確に測定でき、nm サイズの位置精度で局所
温度を正確に測定できる可能性が開ける。 
 
２．研究の目的 
 透過電子顕微鏡内その場観察法は、透過電
子顕微鏡法の初期からさまざまな研究があ
り、多くの場合試料を一定温度まで加熱した
環境で行われている。しかし、透過電子顕微
鏡内で、微小な領域の温度を測定したり、制
御することは至難の業である。このため、ナ
ノ領域での温度が加熱体部分で測定された
温度と等しいことが保障できず、絶えず、観
察部位の温度に疑問が残る。局所領域の温度
を正確に測定することは、この分野の悲願で
あるが、これまで決定的な測定方法がなかっ
た。NIMS の坂東らはナノチューブに Ga を
内包させたμm サイズ温度計を考案した[1]。
しかし、そのサイズは太さは 100nm 程度だ
が、長さは 10µm 以上と、局所領域の温度測
定を行うには大きすぎた。一方、名古屋大学
の坂らは、純金属の針状試料において、バル
ク融点から-5℃の範囲で先端部分で融解する
現象を観察し、固･液界面の位置と温度の関
係を示した[2]。この針状試料のサイズは数
100nm 程度なので、局所領域の温度測定には
適切なサイズである。しかし、純金属を用い
る限りにおいては融解の開始と、終了温度範
囲が数℃と狭い。本研究では、Au-Si 共晶合
金の針状試料を用いて同様な現象を観察し、
より幅広い温度領域における温度測定を試
みた。 
 
３．研究の方法 
 (001)Si ウェハを(110)に沿って壁開した
後、Ar-5at%H2 ガス中の DC プラズマで表面酸
化層を取り除く。試料を大気中に出すことな
く、表面に Au を数 10nm から数 100nm スパッ
ターコーティングした。その後、平均粒径 3µm
および 8µm のダイアモンド粉末を、表面に分
散させた。表面を 4.5 keV の Ar イオンビー
ムで垂直に照射するイオンシャドウ法で、針
状試料を作製し、さらに、4Pa の CH4：C2H4=1：
3混合ガスによるDCプラズマCVD重合膜で表

面を覆った。電子顕微鏡観察には JEOL 
JEM-1000K RSとHitachi H-9000NARを用いた。
加熱実験には、Gatan 社製 2 軸加熱ホルダー
Type652、および、JEOL 製 JEM-1000K RS 用 1
軸加熱ホルダーを用いた。 
 
４．研究成果 
 過去の研究で用いた純金属の針状試料で
は、測温範囲は使用材料金属の融点近傍 10℃
程度の範囲であるが、共晶合金針状試料であ
れば、最大で高融点側と低融点側の融点間で
測溫が可能である。図 1は Au-Si 状態図中の
矢印の組成の試料は①から③の各温度では、
てこの原理に従い共晶合金針状試料の液相

の高さが右図の①から③へと変化すること
を示している。このため、高融点側と低融点
側の融点間であれば、液相の組成変化に対応
した共晶合金針状試料の固・液界面の高さ変
化を得ることが可能なため、測温が可能とな
る。Au-Si 共晶合金針状試料において、共晶
温度で融解するときの液相量を、状態図を用
いて以下の式(1)より見積もると、温度に対
する液相の高さ変化ΔH が求められる。 
 
 

  (1) 
 

 
ここで、θは先端の角度、VL は液相の体積、
Vsは固相の体積、Dは液相全体の長さである。
Au 部分の長さが 350nm と仮定すると、先端角
θが 50º, 20º, 10ºの場合の液相の高さ変化
ΔH を図 2 に示す。先端角が 10ºの場合、融
点から 750℃の範囲で 10℃あたり 1nm の移動
が観察できることが分かる。 
図 3に、直径 3µm のダイアモンド粉末を塗布
し、18 分間 Ar イオン照射した試料を共晶点
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直上の 370℃に加熱した例を示す。共晶点で
ある、363℃においての融解を観察すること
が出来たが、共晶点直上の 370℃に維持する
と、時間ともに融液部分が増加して様子が観
察された。また、針状試料側面で Au の存在
を示す暗いコントラストを示す薄層が観察

され、表面全体が Au-Si 液相で覆われている
可能性が示された。これは、Ar イオンのスパ
ッタリングにより、表面の Au が十分に除去
されていないため、試料表面の広い領域で
Au-Si 液相が生じ、この液相が Si 表面を広く

覆った後、全体の界面エネルギーを低減する
ために徐々に針状試料部分に集まってくる
ためではないかと考えられる。 
 そこで、Si 表面に残留する Au を低減する
ために、表面を Ar イオンビームで照射する
時間を延ばした。Au 表面に分散させるダイア
モンド粉末の直径を 8µm の変更し、Ar イオン
ビームを 120 分間照射した。この結果得られ
た、先端角 18.4ºで Au 長が 500nm の針状試料
の加熱･冷却を行った。図 4 に示すように共
晶点温度での融解が観察され、温度上昇に伴
って液相領域の長さが増加し、温度降下によ
って液相領域の長さが減少し、共晶点温度で
ほぼもとの位置に戻った。凝固する際にバル
クと異なり、ラメラ状の共晶組織は形成され
ず Au は先端部分に、Si は根元側の Si 表面へ
凝固した。これは、Au および Si の核生成サ
イズと針状試料のサイズとの関係で共晶組
織が形成されないのではないかと考えられ
る。図 5 に、温度による固･液界面の移動量
と温度の関係を示す。10℃あたり 5nm 程度の
移動度が観察され、これは状態図より予測さ
れる値の 3 倍程度であった。そこで、Au-Si
液相の表面エネルギー、Siの表面エネルギー、
Au-Si 液相/Si 固相の界面エネルギーを考慮
した温度 Tの補正式導いた。 

 

(2) 

ここで、d は液相部分の長さ、T0 は状態図か
ら予測される温度、αは先端部の角度、θは
Au-Si 液相/Si 固相の界面の接触角、ρは
Au-Si 液相の密度である。(2)式を用いて、
Au-Si 液相/Si 固相の界面の界面エネルギー
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図2 状態図から推定される固･液界面位置変化量
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図2 状態図から推定される固･液界面位置変化量

図3 一定温度に維持した場合の固･液界面の移動図3 一定温度に維持した場合の固･液界面の移動
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を 1.9kerg/cm2 とすると、ほぼ実験値を再現
できた。界面による影響を考慮に入れるなら
ば、より正確な測温の可能性が示唆された。 
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