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研究成果の概要（和文）：　構造材料を構成する多結晶材料中に存在する結晶粒界を，体積を有する原子配列の秩序が
くずれた遷移領域としてとらえ，その秩序性を評価する指標を電子線回折技術を応用して開発した．ナノスケールに集
束した電子線を材料表面で走査し，各微小領域から得られる後方電子散乱像の信号品質を分析することで，材料内の原
子配列の秩序性を表すパラメータを提案した．隣接した結晶の方位差という従来の粒界性状評価では説明できない，電
気機械物性を支配する結晶構造パラメータの有効性を，半導体実装用配線材料や火力発電用耐熱合金の損傷評価を通し
実証した．本成果に基づき二十一世紀の安全で安心なもの創りに資する材料評価技術が確立できた．

研究成果の概要（英文）：A novel evaluation method of the crystallinity of grain boundaries was proposed by
 analyzing the quality of Kikuchi lines obtained from the conventional EBSD analysis. This method can eval
uate the porous and brittle grain boundaries by IQ (Image Quality) and CI (Confidence Index). Both IQ and 
CI values are the parameters which are calculated from the observed result of the Kikuchi pattern obtained
 from the area where electron beams penetrate during EBSD analysis. It was found that the local areas with
 low IQ value and low CI value correspond to porous grain boundaries. The change of these values correspon
ded to the changes of mechanical and electrical properties of thin films. Therefore, the quality of grain 
boundaries can be evaluated by using the proposed combination of the IQ and CI values clearly, and thus, t
his method is effective for evaluating the crystallinity of grain boundaries and thus, the change of mecha
nical and electrical properties of the polycrystalline thin films.
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１．研究開始当初の背景 
 ２１世紀の高度情報化通信社会を支える
基盤デバイスとなるエレクトロニクス部品
や薄膜デバイスでは，小型・軽量化の加速と
情報処理密度の向上を目的に配線構造も微
細化が加速し，断面積の縮小による電気抵抗
の増加による信号遅延と，エレクトロマイグ
レーションに起因した断線不良の発生など
の信頼性低下を防止するため，配線材料はア
ルミニウム合金から銅に移行している．この
配線構造は，絶縁膜中に形成した溝内部に銅
を電解めっき法で埋め込む製造方法が採用
されている．しかし，電解めっき法で形成し
た銅薄膜の電気抵抗率は数十倍にも達する
場合があることが多くの研究者から報告さ
れていた．さらに申請者らは，機械特性（弾
性率や降伏応力あるいは疲労強度特性）もバ
ルク特性と比較して著しい変化を示すこと
を明らかにし（例えば(1)玉川，作谷，三浦，
銅めっき薄膜機械特性の微細組織依存性，材
料，vol. 56 (2009), pp. 907-912., (2)N. Murata, K. 
Tamakawa, K. Suzuki, and H. Miura, J. of Solid 
Mechanics and Materials Engineering, vol. 3, 
(2009), pp. 498-506.)，その主要因が疎な結晶
粒界に起因したものであることを示してき
た（例えば，N. Murata, K. Suzuki, and H. Miura, 
Proc. of ASME InterPACK’11, No. 52048, 
(2011), pp. 1-7.）.近年では多くの研究者が薄
膜材料とバルク材料の各種特性の相違に着
目した研究を展開しており，申請者らの研究
がその端緒の一因となっているものと考え
ている．申請者らの研究成果は国内外からも
注目されており，例えば IEEE Electronic 
Materials and Packagingでは Outstanding Paper 
Award を ASME 2011 Pacific Rim Technical 
Conference and Exhibition on Packaging and 
Integration of Electronic and Photonic Systems, 
MEMS and NEMSでは Best Poster Awardなど
をそれぞれ受賞している． 
 
２．研究の目的 
 本研究においては，ナノスケールの多結晶
薄膜あるいはナノワイヤの物理化学特性を
支配する，結晶粒界の品質を定量的に評価す
る実験的手法を開発し，各種特性の分布広が
りやばらつきの支配因子を解明するととも
に，材料の健全性制御手法の確立を目的とす
る．特に，多結晶材料における結晶粒界を線
境界あるいは面境界ではなく，体積を有する
原子配列秩序がくずれた遷移領域と捉え，そ
の領域の結晶性をナノスケールに集束させ
た電子線の回折像から得られる菊池線の信
号品質から分析する手法を提案し，その有効
性を実証する．ナノスケール薄膜では電気特
性や機械特性がバルク材料と比較して著し
く異なることが知られており，その主要因と
して柱状組織に代表される特異な結晶構造
と結晶間に存在する結晶粒界の結晶品質に
着目する．電気抵抗の著しい増加や金属材料
の脆性的な破壊現象を，体積を有する結晶粒

界の品質低下によるものと考え，この領域の
結晶品質を定量的に評価し，これによりナノ
スケールの視点での材料特性の安定性や信
頼性を論じ，２１世紀の安全で安心な社会構
築に資するモノ創りに貢献する新たな学術
基盤の構築を目指す．手法の汎用性を確認す
るため，具体的な評価対象として，(１)高度
情報化通信社会の発展に不可欠な次世代半
導体三次元実装構造のナノスケール配線材
料の信頼性評価，(２)地球温暖化対策に貢献
する発電プラント用超耐熱合金の高温損傷
評価，を取り上げる． 
 
３．研究の方法 
 本研究においては，電子線後方散乱回折
（EBSD: Electron Back-Scattering Diffraction）
を応用し，電子ビーム径を 50 nm以下に集束
して走査し，局所的に得られる菊池線模様の
信号品質を定量的に評価し，結晶品質の二次
元分布を定量的に可視化する手法を確立す
る．このため，以下の２種類の評価パラメー
タを導入する．結晶品質の定量的指標として，
IQ( Image Quality)を使用する．この IQ値は視
野内で観察された菊池線の鮮明度（強度）の
平均値を示す．次に，結晶粒界の存在位置を
特定する CI(Confidence Index)値を使用する．
この指標は視野内の独立した菊池線模様の
数に相当するもので，視野内に結晶粒が１個
しか存在しない場合は１，複数存在した場合
はその存在比率で 0～1 の値を示し，視野中
央に粒界が存在すると 0となる．したがって
この２種類の指標を組み合わせることで観
察視野内の結晶と結晶粒界の品質を定量的
に評価可能となる．本研究ではまず，電気・
機械特性も並行して評価可能なめっき銅薄
膜を対象とし，各種めっき条件とその後の熱
処理条件を変化させ，結晶品質の大きく異な
る薄膜材料を準備し，本提案手法を応用した
結晶粒界品質評価結果と各種電気・機械特性
の変化との相関性評価から，提案手法の有効
性を実証する．さらに，バルク材料特性評価
への適用事例としてエネルギー機器に使用
される耐熱合金も対象とし，高温疲労・クリ
ープ損傷過程における結晶品質変化と強度
物性変化（特に粒内割れから粒界割れへの変
化）の相関性評価を通し，本提案手法の汎用
性評価へ挑戦する． 
 
４．研究成果 
 従来多結晶材料の結晶品質評価は主に結
晶粒径，結晶の配向性で論じられ，結晶粒界
の性状は隣接した結晶の結晶方位差でのみ
評価されてきた．しかし，これらの評価指標
では，同一の組成でも結晶粒径変化等では説
明できないナノスケールの高機能材料物性
の多様性（特性の分布広がり）は説明できず，
バルク特性では発現しない脆性的な破壊挙
動の発現メカニズムを解明することができ
なかった．本提案手法は，材料の結晶構造を，
共に体積を有する結晶と結晶粒界からなる



複合材料として捉えるという革新的なもの
であり，結晶と結晶粒界の様々な物性を分離
評価することで，材料物性の支配因子解明に
資する重要なナノスケールでの材料評価学
術基盤を構築するものである．さらに本手法
はバルク材料の結晶粒界品質評価や異種材
料界面近傍の結晶品質評価など極めて汎用
性の高い材料評価技術として展開できる可
能性が期待できるものである． 
 本研究においては，電子線後方散乱回折（
EBSD: Electron Back-Scattering Diffraction）を
応用し，電子ビーム径を50 nm以下に集束して
走査し，局所的に得られる菊池線模様の信号
品質を定量的に評価し，結晶品質の二次元分
布を定量的に可視化する手法を開発した．特
に定量的な結晶粒界品質評価を可能とする２
種類の評価パラメータとして，(１)視野内で観
察された菊池線の鮮明度（強度）の平均値を
意味するIQ( Image Quality)値と，(２)視野内の
結晶数評価により結晶粒界の存在位置を特定
するCI(Confidence Index)値を使用し，電気・
機械特性も並行して評価可能な次世代薄膜配
線用めっき銅薄膜を対象として，各種めっき
条件とその後の熱処理条件を変化させ，結晶
粒界品質と各種電気・機械特性の相関性を評
価し，提案手法の有効性を実証した．ナノス
ケールに集束した電子線を材料表面で走査し
，各微小領域から得られる後方電子散乱像の
信号品質を分析することで，材料内の原子配
列の秩序性を表すパラメータを提案し，隣接
した結晶の方位差という従来の粒界性状評価
では説明できない，電気機械物性を支配する
結晶構造パラメータの有効性を，半導体実装
用配線材料や火力発電用耐熱合金の損傷評価
を通し実証した．本成果に基づき二十一世紀
の安全で安心なもの創りに資する材料評価技
術が確立できた． 
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