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研 究 ノー ト

超高電圧電子顕微鏡 によって開かれた

新 しい研究分野

超 高 電 圧電 子 顕 微鏡 セ ンター

藤 田 広 志(吹 田4131)

現 在世 界各地 には 阪大 知 よび仏 の ツールースの3MV電 顕 を最 高 と して加 速電 圧lMV級 の電 顕 が既 に

30台 以上 も設置 され,我 が 国 で も0.5MV以 上 の 電顕 は17台 もあ ります 。 しか もこれ ら電顕 の 設置

は,1965年 に我 が 国で 初 め て この種 の電 顕 の 画期 的 効 用が 見 出さ れて 以来 です か ら,約10ケ 年 の

間に 急速 に発展 した もので あ り,現 在 も1MV級 以上 の電 顕 の設 置 を急 い でい る箇 所 は 多数 あ りま す。

そ こで この際,何 故 こ の よ うに電 圧の 高い 電顕 が要 求 さ れる の かに つ いて 述べ て み たい と思い ます 。

ご承知 の よ うに,電 顕 法 で は 分解能 の高 い こ と以 外 に,制 限 視 野 回折法 を用 い て1μm2ま た はそ れ以

下の 細 か い領域 で の 結 晶構 造 に関 す る情 報 が 容易 に得 られ るとい う大 きい 特徴 を もって い ます。 その た

め に この方 法 は現 在 自然 科学 の研 究には 必 須 の手 法 と して 殆ん どの 分野 で広 く用 い られ てい ま す。 しか

し一 方 で は,電 子 線 の物 質 を透 過 す る力 が 弱 いた め に,通 常用 い られ てい る0.1MV級 電顕 で 物 を観 察

す るた め には 試料 を非 常に薄 くす る必 要 が あ りま す。 と ころ が,材 料 の 性質 は そ の厚 さが薄 くな る と著

し く変化 して,極 端 な場 合 に は全 く異 な った 性質 を示 す こと が あ りま す。 そ の た めに,材 料 本 来の 性質

を電 顕下 で再 現 す るこ とが 不能 とな る場 合が 多 く,特 に材料 の 動 的 性質 につ い て は 全 く異な った もの し

か観察 で きま せ ん。 この よ うな電 顕法 の 欠点 を除去 す るため に は,で き る限 り厚 い試料 を観 察 で き る電

顕が望 ま しい わけで す 。 この 目的 には 電 圧 を上 げ る こ とが最 も効 果 的 であ り,そ こ で登場 した のが い わ

ゆ る高電 圧 ま た は超 高電 圧電顕 です 。

そ こで まず,ど の程 度 の厚 さ にな る と材料 本 来 の性 質 を示 す か とい い ます と,私 達 の調 べ た結 果,試

料 の 条 件 に よって も可成 りの 幅は あ りま す が,何 れの 場 合 に も約3μmの 厚 さ が必 要 とい え ます。 この

こ とを逆 にいえ ぱ,ど の よ うな 材料 につ い て も約3μm厚 さ以上 の もの が観察 で きる電顕 が あ れば,そ

れ を用 いて 電顕 内 で 材料 本来 の諸現 象 を直接 再現 させ,そ れ ら現 象 の過程 を超 ミク ロの尺 度 で,し か も

局所 的な 電子 線回 折 を と りな が ら動 的 に研 究す る ことが 可能 とな り,正 に画 期 的な 自然 科 学 の研 究 手段

が確 立 され る こ とに な ります 。 そ れ を 可能 に した の が超 高 電圧 電 顕な の です。

で は,ど の程 度 の 電 圧に な る と どの程 度 の厚 さ の試 料 が観 察 で きる かと 申 します と,当 初 予 想 され て

いた値 よ りは遙 か に厚 い 試料 が 観察 で きる こ とが 実証 され ま した。 そ の理 由は,電 圧 を上 げ る につ れ て

同}場 所 で 同 時に励 起 され る反 射 の数 が 増加 す るこ とか ら,電 圧の高 いほ ど大 きい 対物 絞 りが使 用で き

る こ とに よ りま す。 図1は この 手法 で 私達 がAl・18-8不 錺 鋼,恥 ・Cu・Mo・W・Auな ど多 くの材

料 に つ いて測 定 した観 察 可能 な 試料 厚 さ と加 速 電 圧の 関 係で,縦 軸 の値 は各 電 圧で 観 察 で きる厚 さω が

6・lMV電 顕 での そ れ
.('o.1)の 何倍 とな る か を示 して あ りま す・ この図 で判 るよ うに,o.5MVま で

は電 圧 に比 例 して 観察 可能 な 試料厚 さは 増加 します が,0.6～0.7MVか ら次 第 に この 比 例関 係 か らず
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れ て くる。 しか し3MVで は0.1

MVの15倍 も厚 い 試料 が使 用で

きる こ とが判 ります 。 実 用 的 には,

この3MVで よ く焼 鈍 したAlだ

と25μm,Ag・W・Auの よ う

に原 子番 号 の大 きい 材料 で も前述

の材料 本 来の 性 質 を示 す 臨 界の 厚

さ2～3μm厚 さの 試料 が使 用で

きるこ とに:なり'ます 。 したが って

3MV級 の電 顕 で は,原 理的 には

電 顕 内で総 て の物 質 につ い て種 々

の 条 件下 で起 る あ らゆ る現 象の過

程 を詳 細 に,し か も連 続 的 に研 究

す るこ とが で きる こ とに:なります。

で は現 実 に この よ うな3MV級

電 顕 で どの よ うな研 究 がな さ れて

い るか につ い て触 れ てみ ーま しよ う。

そ こで まず 考 え ねば な らな い こと

は,上 述 の こ とか ら判 る よ うに,

超 高電 圧 電顕 だけ では 単 に厚 い 試

料 が観 察 で きるだけ で,こ の 電 顕

の効 用 を有 効 に利 用す る ため に は

電顕 内で種 々の条 件 を現 出で き る

い わ ゆ る電顕 内試料 処 理 装置 の 開

発 が 必要 条件 で す。 私 達 の3MV

級 電顕 は 電顕 自体 に も色 々と工 夫
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第1図 各 電 圧で観 察 可能 な試料 の 最大 厚 さの

電 圧依 存性,図 で縦 軸 に0.・1MV電 顕

で の もの に対す る比 を,横 軸 に加 速 電

圧 を示 して ある。

を こ らして現 時 点 で世 界 最高 電 圧 の高 性能 電 顕 です が,そ れに も増 して各 国 か ら注 目され て い る のは上

述 の 試料 処理 装置 の開 発です 。 例 えば 加熱 装 置 で は最 高約2000℃ ま で・ 冷却 装 置 で は最 低 液体He

温 度ま で 試料 温 度 を変 化 させ る こ とが で きま す。 しか も,こ れ らの 装 置 は総 て 万能 傾斜 皿(一 種 の ゴニ

オ メ ー ター)に 装着 され るば か りか,そ の よ うに広 い 温 度範 囲 で種 々の加 工な どの処 理 がで きる し,場 ・

合 にょ って は種 々の雰 囲 気(液 体 を含 む)中 で処 理で き る装 置 もほ ぼ 完 成 され てい ます。 ま た電 顕 像 の

記録 に して も,単 に写 真 フ ィル ムだけ に頼 るの で はな く,TVカ メラとVTR録 画 を組 合 せ て一 コ マ嬉0

秒 で連 続 的 に記 録 さ れて いま す(表 紙 の写 真 は この一 例で す)。 以下 は これ ら・の装 置 を使 って行 った研

究の一 例 です 。

1.種 々の金属の塑性変形と転位群の挙動

材料の種類としてはAlか らWま でほとんどの材料で,結 晶方位,不 純物原子の影響 結晶粒界と
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か積層欠陥エネルギーの影響などの試料条件のほかに,変 形温度とか変形速度などの加工条件 も広範

に変化させて,材 料の機械的性質と転位群の挙動について動的に研究しています。これらの結果,材

料の降伏点に澄ける転位の活動とか増殖過程,変 形に伴う加工硬化の原因,変 形の不均一性の原因,

破壊の過程などで次々と新しい事実が見出されています。またこの範疇に属す るものに交番応力下の

転位の挙動の研究がありますが,こ れによつて従来その原因が判 らなかったバウシンガー効果とか疲

労の本質が明らかにされつつあります。

2.温 度 に関 係す る諸現 象

これ に属す る もの は,単 に試 料 の温 度 を変 化 させ 典ぱ よい 関係 上,比 較 的 容 易 に行 うこ とが で きま

す。 例え ば,回 復 と か再 結 晶,析 出 とか規 則 格 子 の形 成 な どの 相 変態,マ ル テ ンサ イ ト変態,種 々'の

点 欠 陥の挙 動,超 伝導 性 に及 ぼ す 転位 な どの格 子 欠 陥の 影 響な どの 研 究が行 わ れ てい ーます 。 ま た この

方 法 で は,1μmま たそ れ 以下 の尺 度で の拡 散 速 度 の決定 とか,そ れ に及ぼ す格 子 欠 陥 の影 響,さ ら

に粉 体 の焼 結機 構 の解 明な どに も威 力 を発揮 して,こ の 分野 で も次 々と新 しい 事実 が実証 され て いま

す。

5.雰 囲 気試 料筒 とそ の応 用

我 々が 日常経 験 してい る現 象 には 大 気 圧 ま た は それ 以 上の 圧 力 の雰 囲気 で起 る現 象が色 々 とあ り

ま す が,そ の よ うな現 象を 電顕 内で再 現 させ るた め には 薄膜 で 作った カ プゼ ル状の もの の 中に 試料 を

入 れ,そ れ に ガス と か 液体 を循環 させ る ことが 必要 です。 ところ が一 般 に使 用 され て い る0.1MV級

電 顕 で は,数 気 圧に耐 え るこの カ プセル 用 の薄 膜で 電子 線 が散 乱 され て しま っτ 中の 試料 を観察 す る

こ とがで きま せ ん で した。 こ の点 で3MV級 電 顕 の電 子 線 の強 い透 過 力 は非 常 に優 利 で,現 在数 気 圧

に耐 え,し か も雰 囲気 中で 試料 温 度 を一100℃ ～1000℃ と広範 に 変え られ る試 料 筒 を開 発 して

い ます 。

この試料 筒 を用 いま す と,真 空 中 でCuと か不銃 鋼 な どを加 熱 した際 に 試料表 面が 蒸 発 に ょっ て損

傷 を うけ ると と も不活 性 ガス を流す こ とに よ って容 易に抑 え る こ とがで きます。 ま た 固 体'一 液体

一 気体 間 の化 学 反応 の過 程 を研 究す る こ と もで きます し,固 体 の 溶解 とか結 晶成長 の 研 究 に も威力

を 発揮 します 。

ま た この範 疇 の 分野 と して は,金 属 の 液 体構 造 の決定 とか,溶 餌 前後 の格 子 欠陥 の 性 質な ど,興 味

深 い結 果 が既 に得 られ ていま す。

生 電 子 線照 射損 傷 の 研 究 とそ の応 用

この分 野 も,超 高電 圧電顕 の 出現 に よ つて従 来 上 り遙 か に精 度 の 高い研 究 がな され て いま す。 今ま

で に確 かめ た結 果 で は,

a)損 傷 によ つて 形成 され る点欠 陥(恥enkelpair)の 量 は結 晶 での反 射 強度 に 強 く依 存 して ・反

射 指数 の高 くな る ほ ど少 な くな り,ま 牽 同 一反 射 では反 射 条 件 か らはず れ るほ ど減 少す る。

b)同 一 反射 で も,結 晶 中を電 子 線が 透過 す る方 尚 に ょっ て形 成 され る点欠 陥の 割 合 は変 化 す る。

c)系 統 的 な同 時 反射 の 起 って い る場 合 に は,電 子線 が特 に異 常 透過 す る反 射 群 の対 称 中心 で最 も
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損 傷 が著 し く起 る。

な どの新 しい 事実 が 見出 されて い ます 。 これ らの現 象は 電 圧が高 くな ると結 晶 中で 電 子 線の 粒子 性 が

強 くな る こ と と対 応 し てい ます が,こ の 電子 線 の粒 子 性 につ い て も興 味 あ る事実 が 見出 され て いま す。

最 近で は,こ の 照 射損 傷 の現 象 を利 用 して,侵 入 型 原子 お よび格 子 空 孔 の移動 エ ネル ギ ーの精 確 な

決定,異 種原 子 の 局 所的 な濃 度 とか拡 散速 度の 決定,原 子炉 材料 で問 題 とな ってい るス ウェ リング と

転 位 との 関 係,転 位 の運 動 に と もな う点 欠 陥の生 成 な ど,他 の方 法 で は困 難 な研 究 が 次 々 と進 め られ

てい ます。

以上はほとんど結晶性物質での研究でしたが,生 物試料とか高分子材料での研究も興味深 く,超 高電

顕は自然科学の研究には正に電顕法の新しい夜明けと呼ぶにふさわしい効用を発揮してお り,今 後とも

より新しい研究分野が次々と開発されて行 くことでしよう。
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