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研究成果の概要（和文）：本研究では、申請者らが近年開発した原子分解能電場計測走査透過電子顕微鏡法を用
いてセラミックス界面の局所電場及び静電ポテンシャル構造を直接解析し、セラミックス界面における機能発現
メカニズムを本質的に解明することを目指して研究を行った。まず、原子分解能電場計測STEM法による電場定量
的計測手法を実験・理論両面から確立した。次に本手法を材料解析に応用した。その結果、①酸化物極性界面に
おける電場変調及び電荷分布の可視化に成功、②従来のSTEMでは極めて困難であった半導体pn接合界面の可視化
に成功、③金単原子内部の原子電場の直接観察に成功、などの研究成果が得られた。

研究成果の概要（英文）：In this study, we tried to directly observe electric field structures at 
ceramic interfaces by atomic-resolution differential phase contrast scanning transmission electron 
microscopy (DPC STEM) to understand the fundamental mechanisms of interface properties in polar 
ceramic materials. First, we developed theory and experimental setups for quantitative DPC STEM. 
Then, we applied this new technique to various applications. We obtained the following main results.
 1. We could directly observe local electric field variation at polar crystal interfaces related to 
their local potential structures. 2. We could directly observe pn junction in semiconductor 
materials in real space as an electric field variation. 3. We could observe atomic electric field 
within gold single atoms.    

研究分野： 電子顕微鏡材料学
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１．研究開始当初の背景 
 セラミック材料は優れた機械的、電気的、
磁気的特性を有し、現代社会を支える基盤材
料としてその重要性がますます高まってい
る。セラミック材料の機能特性は、材料内部
に存在するナノスケールの微細界面構造（粒
界、異相界面、ドメイン壁など）と密接に関
連している。例えば、電子素子として広く応
用されているセラミックスバリスタやコン
デンサは、粒界に形成されるポテンシャル障
壁が機能の起源であると考えられている。ま
た、セラミックスの強度や寿命は材料中の微
細界面における優先的な変形・破壊に起因す
るものと予測されている。さらに、チタン酸
バリウムなどのセラミックコンデンサの機
能特性は、ドメイン構造やドメイン界面のダ
イナミックスと密接に関連している。しかし
ながら、こうしたセラミック界面の特異な現
象の根本的な起源に関しては、未だ基礎的な
理解が不十分であるのが現状である。これは
対象とする界面機能が、これまでの経験則や
他の物質とのアナロジーでは議論できない
サブナノスケールの局所量子構造と密接に
関連しているためであると考えられる。 
 申請者はこれまでセラミックス界面の構
造と機能特性との相関性を本質的に解明す
ることを目指して、走査透過型電子顕微鏡法
（STEM）をベースとした新規イメージング
法の開発やそれを応用したセラミックス界
面の原子スケール微細構造解析を系統的に
行ってきた。その過程で、結晶中の軽元素（H、
Li、B、C、N、O など）を直接観察できる環
状明視野（ABF）法を開発し、セラミックス
界面に存在するすべての元素を直接観察す
ることに成功している。更に、入射した電子
線が試料中の電場によって偏向を受けるこ
とを利用し、その微小な偏向を精密に計測で
きる検出器を開発し、原子スケールにおける
実空間電場観察にも成功している。この手法
はこれまでの STEM では計測することがで
きなかった極微領域の電場分布を可視化す
ることができるため、セラミックス界面にお
ける静電ポテンシャル構造や電荷分布の直
接解析に威力を発揮することが期待できる。
しかし、本手法のセラミックス界面研究への
応用はその緒についたばかりであり、電子線
と試料との相互作用の根本にまで遡った基
礎的研究基盤の確立が不可欠である。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、原子分解能電場計測 STEM 法
(微分位相コントラスト(DPC) STEM 法)を材
料界面研究に資する計測手法へと高度化し、
即セラミックス界面の局所電場及びポテン
シャル構造解析に応用することによって、セ
ラミックス界面における機能発現メカニズ
ムを本質的に解明することを目指す。特に、
本研究では主に極性酸化物セラミックスの
材料界面に着目し、その局所電場プロファイ
ルをナノメーターオーダーで実空間観察す

ることにより、界面における電場変調、電荷
分布、静電ポテンシャル構造を実験的に直接
解明することを目指す。 
 
３．研究の方法 
 本研究では、まず申請者が開発した多分割
型 STEM 検出器を用いた原子分解能 DPC STEM
法の高度化・定量化を目指して、その電子光
学系の調整、理論構築及びモデル実験を系統
的に行った。この手法を極性結晶である
LiTaO3や GaN などの界面解析に利用した。ま
た材料内部の電場変化のみを抽出するため、
半導体 pn 接合に着目し、その界面電場の観
察を試みた。また、単一原子内部の電場定量
観察にも挑戦した。 
 
４．研究成果 
①極性結晶界面の DPC STEM 解析 
本研究では、LiTaO3 のドメイン界面

(head-to-headタイプ)及びGaN系ヘテロ界面
に対して DPC STEM による観察を行った。そ
の結果、LiTaO3ドメイン界面では、界面を跨
いで電場プロファイルが反対称となること
が明らかとなった。この電場プロファイルの
発散を計算すると電荷密度分布を得ること
ができるが、反対称プロファイルは界面直上
に正電荷が存在していることを示唆してい
る。これまでの理論・実験より、head-to-head
タイプのドメイン界面には正の固定電荷が
存在していると考えられてきたが、本結果は
その存在を直接観察できていると考えられ
る。同様の電場解析は GaN 系ヘテロ界面解析
にも極めて有効であり、GaN 系ヘテロ界面に
おけるポテンシャル差に起因した電場変化
を高感度に検出することにも成功している。 
 

②半導体 pn 接合界面の電場直接観察 
 半導体 pn 接合界面にはそのポテンシャル
差に伴う局所電場が生じている。pn 接合は通
常単結晶内部の n型及び p型ドーパントが添
加された領域の界面であるため、回折効果が
等しいと考えられ、off-axis 且つ回折コント
ラストを最小化させた条件では、電場コント
ラストのみを抽出できることが期待される。
本研究では GaAs 中に形成された pn接合界面
を DPC STEM 法により観察した。その結果を
図 1 に示す。通常の環状暗視野法(ADF)では
観察できない pn 接合界面が DPC 法では明瞭
に観察できていることがわかる。つまり、局
所的な電場分布を観察することによりこれ
まで観察することができなかった半導体 pn
接合を可視化できることが明らかとなった。
この結果は、DPC STEM 法が半導体デバイス解
析に極めて有力であることを示唆している。 
 
③単原子内部の原子電場直接観察 
 申請者らのグループはこれまで、原子分解
能電場計測 STEM 法を用いることにより、
原子内部に分布する原子電場（正電荷を有す
る原子核とその周りを取り囲む電子雲との



間に存在する電場）を観察できる可能性を示
してきたが、単原子内部の電場を直接観察で
きる感度を有するかどうかは不明であった。
そこで、アモルファスカーボン上に分散した
金単原子に対して電場直接観察を試みた。図
2 にその結果を示す。同時計測の ADF 像か
ら金単原子の存在が輝点として明瞭に観察
できることがわかる。これは、ADF 像のコン
トラストは広角散乱電子に由来しており、原
子中心近傍で散乱された電子に対応するた
め原子中心が最大コントラストとして結像
されるためである。一方、同時計測した電場
像では、原子中心から放射状に電場が分布す
る様子が観察された。これは、原子電場が正
電荷を有する原子核から四方に湧き出す様
子に対応している。この結果は像シミュレー
ションの結果とも良い一致を示しており、単
原子内部の電場までもが直接観察できてい
ることを示している。またこの電場強度を定
量化した結果、計算結果と良い一致を示して
いることもわかっており、原子レベルの電場
定量評価が可能であることを示す画期的な
成果であると考えられる。 

図 1: GaAs 中に形成された pn 接合界面の観
察例。DPC および ADF 像を同時に観察してい
る。カラーマップは電場ベクトルを示す。 

図 2:アモルファスカーボン上に分散した金
単原子の DPC STEM 観察結果。右下は像シミ
ュレーション結果。カラーマップは電場ベク
トルを示す。 
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