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研究成果の概要（和文）：本研究計画では、材料に電圧を印加したままの状態で原子分解能電子顕微鏡観察を行
い、原子位置を高精度で同定する「原子分解能電圧印加その場電子顕微鏡法」の確立を行い、誘電材料への適用
を行った。同手法の確立の結果が実証され、代表的な誘電体であるチタン酸ストロンチウムにおいて0.57kV/cm
の電界を印加した状態で10pm以下の精度で原子位置を同定することに成功した。（Sato et al., Appl. Phys. 
Lett., 2017，日刊工業新聞2017年8月14日）さらに同手法を強誘電体に適用し、電圧印加中の結晶格子定数測定
を進めている。同研究は今後継続して行い、成果を公表する予定である。

研究成果の概要（英文）：In this project, we have developed atomic resolution electrical biasing 
in-situ electron microscopy, which allows us to observe atomistic structure of material under 
external electric field and determine the atomic position precisely. Also, we have applied this 
method to characterize ferroelectric materials. We have demonstrated that in a prototypical 
dielectric crystal, strontium titanate, precision below 10 pm in the atomic position determination 
can be achieved. (Sato et al., Appl. Phys. Lett., 2017.) We are characterizing other ferroelectric 
materials using this method and we will publish the results in near future. 

研究分野：電子セラミックス
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
強誘電体は誘電性，強誘電性，圧電性な

どを示すことからコンデンサ・強誘電メモ

リ・圧電プローブなどの様々な用途に使用

されている．これらの強誘電体が示す諸特

性は陽イオンおよび陰イオン位置の変化

で発生する電気分極および結晶格子が立

方体から直方体などへ変形する格子歪み

の２つに由来する（図１(a)）．また，材料

内部では領域ごとに格子歪みおよび電気

分極の方向が異なる強誘電ドメインと呼

ばれる構造が形成される（図１(b)）． 
 

 

 
図１．(a)強誘電材料の結晶構造および(b)

ドメイン構造の一例（PbTiO3を例に示す)．
(a)では強誘電性を発現しない状態の格子

およびイオン位置を点線で示し，(b)では格

子歪みおよび電気分極の方向を四角およ

び矢印で示す． 
 
強誘電材料の諸特性は電圧の印加で起

こる強誘電ドメインの変化と密接な関連

があるため，強誘電ドメインの電圧に対す

る応答を直接観察する研究が近年精力的

に報告されている．これらの研究の中で電

圧を印加しながら透過型電子顕微鏡(TEM)
観察を行う「電圧印加その場TEM法」によ

る報告が近年なされている (Chang et al., J. 

Appl. Phys. 2011, Sato et al., Phys. Rev. Lett. 
2011, Nelson et al., Science, 2011, Peng et al., 
Nature Comm. 2013, 2014)．これらの研究で

強誘電ドメインの応答がナノスケールで

は明らかとなってきたが，原子スケールで

の直接観察には至っておらず応答の素過

程は解明されていなかった． 
研究代表者はこれまでに電圧印加その

場TEM法および原子分解能TEM法双方の

実験を行ってきた経緯があり，この２つの

手法を組み合わせ，双方の特長を同時に活

用することで強誘電ドメインの応答を原

子スケールで観察できるという着想に至

った．  
 
２．研究の目的 
前節で述べた背景を受けて、本研究では

「①原子分解能電圧印加その場電子顕微鏡

法の確立」および「②同手法の実証ならびに

強誘電体への適用」の２項目を目的として研

究を行った。 
 
３． 研究の方法 
 まず、株式会社メルビルと共同で同手法に

用いる専用の試料ホルダー（EFDT ホルダー

（メルビル社製））を開発・作製した（図２(a)）。
本試料ホルダーの仕様は試料傾斜角度：±20
度（x, y 方向（２軸傾斜））、最大印加可能電

圧±40 V である。 
次に、本試料ホルダーを用いた実験に最適

な観察用テストフィクスチャの設計ならび

に作製を行った。数回の試作を経て最終的に

得られたデザインは図２(b)に示すようなも

のとなった。従来我々が使用していたもの

（Sato et al., Phys. Rev. Lett., 2011, Appl. Phys. 
Lett., 2012）と比較して、中央の絶縁部の幅が

広くなり漏れ電流が少なくなったことや試

料の z 方向への移動が少なくなるように裏返

しでホルダーに搭載できるようになったこ

とが主な改良点である。図２に示すテストフ

ィクスチャは自作および集束イオンビーム

装置（Focused Ion Beam (FIB)）による加工を

経て作製した。また、観察対象となる試料は

テストフィクスチャに搭載して観察に供さ

れるが、その際の微細加工も FIB 装置で行っ

た。 
観察対象とした試料は SrTiO3 単結晶（信光

社製）、PMN-PT (Pb(Mg1/3Nb2/3)O3 - PbTiO3)
単結晶（フルウチ化学製）、BaTiO3単結晶（ク

リスタルベース社製）などを用いた。 
 電 圧 印 加 そ の 場 透 過 型 電 子 顕 微 鏡

（Transmission Electron Microscopy (TEM)）お

よ び 走 査 透 過 型 電 子 顕 微 鏡 （ Scanning 
Transmission Electron Microscopy (STEM)）観

察は球面収差補正装置（CEOS 社）搭載の

JEM-ARM200F 型顕微鏡（日本電子製）を加



速電圧 200 kV で用いて行った。また、電圧

印加およびその際にテストフィクスチャに

流れる電流の測定にはソース・メジャーユニ

ット（Model 2450、Keithley 社製）を用いた。 
 

 
 
図２．(a)本研究にて開発・製作した電圧

印加電子顕微鏡ホルダーの模式図． (b)同
試料ホルダーで用いるテストフィクスチ

ャの模式図． 
 
４．研究成果 
 製作した試料ホルダーの仕様を確認した

後に，SrTiO3 単結晶を観察対象として電圧印

加条件下で高分解能観察が可能であるか検

証実験を行った． 
 0.57 kV/cm の電界印加条件下で観察された

高分解能 STEM 像の一例を図３に示す．多数

枚の STEM 像を連続で取得し平均化する

Non-Rigid Registration 法の活用で良好な質の

像が最終的に得られるようになった． 
 この像から原子位置決定における精度を

定量的に評価するために Sr-Sr 原子間距離か

ら決定される格子定数の平均値および標準

偏差を算出した．その結果，[100]方向では標

準偏差が1.7 pm，[010]方向では標準偏差が2.7 
pm となり，3 pm 程度の精度で原子位置が評

価できることが明らかとなった．これらの成

果は Applied Physics Letters 誌に公表され，日

刊工業新聞（平成 29 年 8 月 14 日 13 面）等

に掲載された． 
 

 
図３．0.57 kV/cmの電界印加下で撮影され

たSrTiO3単結晶の高分解能STEM像．電子

線の入射方向は[001]と平行であり，電界印

加方向を矢印で示している． 
 

 
図４．図３のSTEM像から格子定数を算出

したヒストグラム．(a) [100]方向のものお

よび(b)[010]方向のものをそれぞれ示す． 
 
 このようにして確立した電圧印加高分解

能電子顕微鏡法を PMN-PT 単結晶，BaTiO3

単結晶などに適用して観察を行っている。例

えば，PMN-PT 単結晶では±50 kV/cm までの

電界強度下での高分解能観察を行っており



（図５），原子位置の測定結果から圧電特性

との関連を考察している。その他，BaTiO3単

結晶においても電界印加下での高分解能観

察を進めており，これらの成果については順

次成果を論文等において発表していく予定

である． 
 

 
図５．PMN-PT単結晶に±50 kV/cmの電界

印加下ならびに電界を印加しない条件で

測定した高分解能STEM像．図中，青およ

び赤の矢印は電界印加方向を示し，

PMN-PT単結晶の[100], [010], [001]方位を

白字と矢印で示す． 
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