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金属結晶粒界構造の透過電子顕微鏡解析
TransmlSSIOn Electron MICrOSCOPy Of Grain Boundary Structures ln Metals

石　田　洋　一*

YoIChl ISHIDA

透過型電子顕微鏡でおこなわれている種々の粒界構造解析を紹介し,それぞれどのような情報を得ているか分類

した.最近注目されている高分解能解析は,粒界における原子配列という他の解析手法では望めなかった情報を

与えるものとして画期的であるが,撮影,画像処理,理論計算との比較など多方面の努力が要請されている･

1.透過電子顕微鏡の多能ぶり

透過型電子顕微鏡(TEM)の特色は,これを用いた解

析方法が多様なことである.現在多様だというだけでな

く,最近になってもあたらしい解析法がいろいろと提唱

されつづけている.たとえば弱ビーム法による試料表面

原子レッジ(段差)の観察日など,しばしば驚きをもっ

て学び,とり入れてゆくことが要求される.いまだに生

長期にある手法といえよう.結晶粒界のようにその構造

が多様で.次元的にも数多くの変数を必要とする格子欠

陥にとって,このような解析手法の多様さは有り難いこと

であるが,反面,どの方法を選択し,あるいは組み合わ

せることが最も有効か,あたらしく開発された解析法の

将来をにらんで,評価･整理する努力が常に要求される.

本報告は,このような作業の一環として最近おこなった

調査21をもとに∴これら多様な解析法の一般的解説をす

るものである.

2.透過電顕解析法の種類

/少々大ざっばな表現をもちいるなら,薄い試料があっ

て,これに電子線をあてたときにおこるさまざまな現象

のすべてがTEM解析の対象である. -したがって電子レ

ンズで像を拡大しないで,入射ビームを細くすることに

専念する走査型TEMも.試料透過中に非弾性散乱によ

りエネルギーを失った電子を相手にする分析TEMもこ

のなかに含まれるが.内容が多くなりすぎるし,いずれ

も粒界構造という幾何学的情報に直接関与してはいない

ので除外し,電子レンズを用い,弾性散乱した電子を主

な対象とする通常のTEMに内容を絞る.一般に結晶性

試料を透過してきた電子線を磁場レンズという凸レンズ

で屈曲させると,まず後方焦点面に一次の7-I)エ成分

である回折図形を生じ.ついでこれら成分が像面で重な

りあって通常の電顕像を生ずる. TEM解析法も,これ

にしたがって2種類にわけられる.それぞれについて,

*東京大学生産技術研究所　第4部

4

手がかりとなる現象の名称と.それを利用して得ること

のできる粗界構造に関する情報を第1表に列記した･以

下.それぞれの解析法について原理と解析の現状を述べ

将来性の評価をおこなう･

第1表　透過電子顕微鏡による粒界構造解析の種類

iバーガースペクトル
r粒界転位像!粒界転位の運動

3.菊池パターンによる解析

結晶粒界構造解析の第一歩は両側の結晶方位の測定を

もってはじまる.髄界規則構造とか粒界転位とか言って

ち.これら構造が生じるのは,もとはといえば･両側に

あるものが結晶で規則構造をもつ･という事情によって

生ずるものだから,両側の結晶格子の方位や位置がきま

れば粒界構造もほとんどきまってしまう･結晶方位の測

定には,しかし回折パターンは使えない･薄膜試料では

場所によるたわみがあり.厚さ方向に並んで原子の数が

有限であるために回折逆格子点が厚さ方向へ伸び解析精

度が十分ないからである.粗界転位列など規則構造の変

化に対応する方位関係の変化は小さく10ー3radの解析精

度がないと検出には不十分である.菊池パターンは十分

これに応える精度があり粒界構造解析はすべてこれを用

いている.写真1(a)は菊池パターンの1例である.

菊池パターンは一旦非弾性散乱して球面披となった散

乱波が回折面gでブラッグ回折して±(7E/2-08)なる頂

角をもつ円錘面となって蛍光板上に投影されたものであ

る. OBが少さいので,十gの円錘面と~gの円錘面が一対



32巻2号(1980.2)

(b)

写真1菊地パターンの透過電原像(a)と計算像(b)

の直線として生じ次式で近似できる.3)

g･r-±lglZ｡cos(7r/2-GB) -A-　･･.(1)

蛍光板上の菊池パターンの方位範囲はカメラ長Z｡にも

よるが01rad程度であり,この範囲で上式は0.4%程

度しか厳密解とちがわない.3-全てのgに対して一対の

菊池線rを計算し菊池パターン計算像を作成しておくと

方位解析に便利である.

菊池パターン解析における目下の問題は解析のtt　その

場"化である.粒界干渉縞による原子面位置関係の解析

など後述する粒界構造解析は,電子線を試料に如し特定の

の方向から入射させて撮像する必要がある･どのような

方向から入射させるかは粒界の種類によってちがってい

るから,あらかじめ方位関係を所定のものに調整した双

結晶の粒界は別として,通常の多結晶試料でたまたま出会

った粒界を解析する晦には,回折写真を至急解析して結晶
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万位関係を求めなければならない　このためには,いった

んフィルムに撮像して電顕からとり出し,現像･定着し,

ステレオ解析するという方式では間に合わない.テレビ

カメラを内蔵させて撮影した走査像を電算機で処置して

自動的に結晶方位が読みとれるようなソフトウェアの開

発が望まれる.菊池線は一対の直線で近似できるから,コ

ッセルパターンなどとくらべてグラフ表示は容易でマイコ

ンでも十分処理できる.写真1(b)は本所の多次元画像

処理センターで開発された菊池パターンの計算像である
4J.実際の菊池パターンと中心をあわせれば方位関係が

直ちに読みとれるようになっている.薄膜の菊池パター

ンは中央部のバックダランドがたかく,せまい範囲しか

みえないせいもあってこの解析を手作業でやると時間が

かかる.計算像のかわりにパターンそのものを貼り合わ

せて菊池マップを作成しておくのも有効であるが,散乱

球面波の強度が均質でなく入射電子線の進行方向につよ

いため,電子線の入射方位によって菊池線の白黒のコン

トラストが変化するし,パターン自体も結晶の構造,格

子定数,電子線の加速電圧などにより変化するので,あ

まり一般性のある図とはならない.

4.回折斑点の分裂

では回折パターンは粒界構造解析にはお呼びでないか

というと決してそうではない.粒界規則構造自体に由来

する回折斑点があり,これを調べることによって周期構

造を決定することができる.後述するように粒界転位は

その間隔が10mmを割るとバーガースペクトルが十分大

きくても像が見えなくなるが,像が見えなくなってもそ

のような構造がなくなるわけでなく,転位列自身を格子

とした回折斑点が生ずるのである5:粒界が原子層の厚さ

の構造でしかないことを考えるとき,これは驚くべきこ

とで,両側の結晶から回折してくる通常の回折斑点とく

らべたら,その強度がはるかに弱くてみえないだろうと

長いあいだ思われていたのである.この点においては筆

者もその不明を恥じる一人である. Sass, Ba11uffiらほ,

蒸着薄膜の粒界のように薄い試料では粒界構造による回

折斑点も相対的にたかい強度となって見えるはずだとし

て実験をつづけてきた.彼等の実験は小角柱界では成功し

たき)しかし,大角ねじり双結晶粒界では二重回折と重な

ってしまって明快な証明ではなかった.二重回折との重な

りは粒界の規則構造が両側の結晶の周期構造によってひき

おこされたものである以上,さけられない現象であって,

両者を区別することは薄い試料では容易でない.彼等の

初期の研究が疑いの目をもって見られたことはしかたの

ないことであった. Sass　らは二重回折の起こらないよ

うに回折角度の大きいX線回折でこの解析をおこなって

これに応えた6■.二重回折は,しかし片方の結晶格子と

粒界規則構造との間でも起こる.だから片方の結晶格子

5
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の回折斑点の近傍を長時間露光して撮像すれば電子回折

でもこのような珪点が見える.通常の薄膜試料でこれを

見事に示したのはForwoodとClarebroughである･‖

写真2はこの1例81である.第1図はこの原理を示した

もので,転位列格子の回折施点は粒界面に垂直な方向に

伸びているから. Ewald球面と交叉する位置がシフト

し.逆にこれから粒界面の方位を決めることもできる.

写真でみられるように斑点列の強度は必ずしも均質でな

く,これから粒界の周期構造が高次の周期の重畳した複

雑なものであることがわかる.これら斑点列から得られ

写真2　タングステン薄膜中の傾いた粒界の領域から得た回

折パターン･通常の結晶回折パターンの近くに弱い

列状の斑点が見える･8●

(bl

第1図　p方向に周期規則構造をもつ粒界により生ずる回折

斑点の説明.粒界面に垂直な方向に逆格子点が伸び

ている.引

6
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る情報を総合して粒界規則構造をきめることは今後の問

題である.

5.粒界転位の解析

筆者らが粒界転位を発見し解析をはじめてから･すで

に10年余りの年月がたってしまったが,引現在に至るも.

粒界転位解析の主力はTEMである.粒界近傍の結晶格

子に生じた局所的な歪み場をTEMほど敏感に検出する

方法ははかにはないのである,TEMの側からみても,この

手法による粒界転位の観察が最近まで粒界研究の主内容と

なっていた感がある.転位像が見えることは,それ自体粒

界が均質無構造なものでないことを示す確かな証拠であ

り,これが当時の粒界理論に対して与えた歴史的影響は

大きいものがあったといえよう.以後,柾界転位自身の運

動,10)~131粒界析出の核としての役割,格子転位の増殖源と

しての機能10)I 14I･ lS)あるいは転位像の変化を手がかりとし

て粒界における応力援和や16)-19】原子拡散の程度を評価

する研究が精力的にすすめられた.しかし粗界構造の側

からみて最も基本的な問題であるバーガースペクトルの

決定に関しては,進展はあまり頓調であったとは言い難

い. BalluffiのグJL'-プによる双結晶の解析20Jのように

粒界の正体がわかっていて,どういうバーガースペクト

ルの粒界転位が存在するか,あらかじめ予想されている場

合は別として.一般の多結晶試料を透過観察したとき,

見える粒界転位のバーガースペクトルを同定することは

容易でなかった.これは粒界転位のバーガースペクトル

が一般に格子転位のそれとくらべて小さく,像のコント

ラストが弱いためである.とくに転位が並んでいる場合

歪み場を消しあっていることが多いから.格子転位の解

析に使われたような,強い2波回折条件でも像が消失す

る場合をタネにした解析などは使えない.回折ベクトルと

バーガースペクトルとが直交していなくても,直交に近い

というだけで像が消失するからである･したがってあく

まで転位像が見える条件で解析をすすめなければいけな

い.これには, Headら2lJが開発した2汲回折計算像と

写真とを比較して判定する方式が有効であった･写真3

はこのような解析の1例である.22J方位関係から予想さ

れるバーガースペクトル全てについて計算し.比較する

という物量作戦的解析の結果である･

計算の詳細は省くが3J2日2波回折条件のときには透過

波の振幅Tと回折波の振幅Sとは互いに強めあう関係に

あり次の徽分方程式が成り立つ.23J

dT/dZ= (7Ei/fo) T

+ (7"-/fg)S exp ( 22"'sz十2,"lg･R )

dS/dZ= (7ul/fg)S

+ (nnl/fo)T exp (- 27EisZ- 27"'g･R))
(2)

試料の上面でT=1. S=0とし, (2)式を用いて計算

すると厚さZの試料下面における透過波の強度を求める
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写兵3　計算像との比較による粒界転位バーガースペクトル

の判定22'

ことができる.ただしfoとEgは散乱によりそれぞれの

波の振幅を減衰させるつよさ, ∫はプラッグ角度から

のずれ, Rは粒界転位による歪み場である.両但Uの結

晶をつよい2披回折条件にもってゆくための電顕操作

は,大角傾斜装置のあそびもあって簡単でなく,長時間

解析するために生ずる試料表面の汚染との競争である･22

この解析は像計算に際して粒界面方位.薄膜面方位など

数多くの定数を測定して用いなければならず,こちらの

方も労力のいる解析であった.最近,丸川らは,24〉この計

算を省略して.粒界転位像の非対称性をもとに適合する

バーガースペクトルの方位範囲をきめる方法を発表して

いる.24'範囲をきめるだけという制約はあるけれども簡

便法として有力であろう.

6.粒界干渉縞による解析

これまであまり注目されたことではないが. TEM　が

はかの解析手法に対して主張できる独自な点のひとつが

ここにある.薄いとはいえ3次元の実体を非破壊的に透

過観察する手段は,ほかには存在しない.桂界4重点,

7ァセット　など粒面界にある微細な構造は弱ビーム条

件にして微細な干渉縞をつくってやれば観察できる･ 25'

粒界面の方位を精密に決定するためには欠かせない解析

である.楓密六万品金属.セラミックスなど立方晶でな

い結晶の粒界は桐密面に平行になる傾向がつよいと指摘

されているが,26''27'統計的に厳密な解析はまだ懸案の

ままである一　この粒界干渉縞は,たとえば2披粂件のと

与には,(2)式の解がTとSについて2セット生ずるこ
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とを考えると理解できる.透過波はk.Ll'とkoLZ',回折波

はkg{1ととkg(2'がそれぞれ干渉しあってうなりを生ずる

2セットの波が生ずることはシュレーデインガーの方程

式を2波の条件で解くと考えるとわかり易い. V(r)なる

電場の中を電子が動くとポテンシャルの分だけ電子の運

動エオルギ-がちかい,その波長が異なる.だから最初

試料に入射する前は平面波だった電子波V(r)の仲相が

結晶中の原子鎖付近とその中間付近とで異なるために誌

料の厚さとともに凹凸の目だった波となり. 2波で近似

すると原子鎖付近で強度のある波と中間付近で頻度のあ

る披とが重なったかたちになる.両者は波長がちがうか

ら打ち消し合って暗くなったり, 1波長ずれたところで

強め合って明るくなったりする.これが結晶の片側だけ

が回折している場合の干渉縞の成因である･

粒界干渉縞のもうひとつの利用は格子面位置関係の測

定である.規則粒界は多くの場合,特定の飼密原子面が

1対,両側の結晶で平行な場合が多い.(第2凶)このと

き,その原子面が粒界で連続か,くいちがっているかで,

積層欠陥と似た左右対称な干渉縞が生じたり,生じなかっ

たりする.この場合は上の結晶粒も下の結晶粒も同じ回折

面で回折しているので厚み干渉縞とは異なり中心対称な干

渉縞となる,写真4はSmithらがステンレス鋼の双晶境

界に見出した例28,であるが高次の双晶境界( 1T71015盲11

で(20官I面がくいちがっているため積層欠陥と同様の干

渉縞が生じている.この干渉縞が整合双晶面では存在せ

ず.あたかも積層欠陥が途切れたかのようにみえるのが

この写真ですばらしいところで,ここでは　し202)面が

連続でこの面で回折する電子線にとってはあたかも単結

晶であるかのように見えていることがわかる. (第2図)

このとき粒界干渉縞(2汲回折条件)の強度Ⅰは(2)式

を用いて, Rが粒界面上でのみゼロでないとして計算し

て次式で示される.29)

I= cos2 (7Eg･R) cos乏し△K｡.Zo)

+sin2(,Eg･R) cos2 (△K｡1(Z.- Z2) )･･ ･･･( 3 )

ここでgは回折ベクトル, Rはくいちがいの大きさ,

△K｡1(=27日Vgl/lE)は散乱係数I Zo(=ZI +Z2)は試

料の厚さである.計算像とつきあわせることによってR

を評価できる.解析精度はズレの大きさが小さいときに

良好で.格子面間隔の2%程度のズレまで測定できる･30●

これは後述する格子像解析の現在もつ解析精度より1ケ

タ以上よい.しかし,この解析法は特定の互いに平行な原

子面のくいちがい成分しか測れないこと,と原子面の完

全に平行なことが条件となることとが問題である.これ

まで成功した解析が全て28I~30)I 31)双晶境界なのはこのた

めで,写真3の粒界など, (b)はこれに近い条件で撮影

されているが,写真は中央線に対して鏡面対称にない.

これは粒界転位網の重畳によって(2001同志が完全には

平行でないためと考えられ,くいちがい成分の測定には

7
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二二一三
第2図　同一の原子面が平行で一致した粒界(a)とくいち

がった粒界(b)くいちがいの大きさと干渉縞の形

状は(3)式で表示される.

Y　　　恐　▲　　叫

写真4　ステンレス双晶境界の1202)面回折像に見られ

た粒界干渉縞の途切れ.整合双品境界では1202〉

面か連続なことがわかる.

使えないことがわかる　双結晶を作成して方位関係が厳

密に調整された条件で実験をおこなう必要がある.通常

の多結晶試料で規則粒界構造の解析に使うことはむつか

しい.

7.モワレ像の利用

粒界の両側の結晶格子点の位置関係32や方位関係331を

拡大して観察･解析する方法のひとつとして,標準とな

る結晶格子を重ねてモワレ像をつくる方法がある　拡大

率Mは標準結晶の格子との格子間隔の差Ed2-dl lが小

さければ小さいほど大きい.

M=(dl +d2)/21dl-d2l　　　　　　- (4)

通常の透過電願の倍率で格子点位置関係を解析できる.

写真5はこの1例で,モリブデナイト(MoS2)単結晶

(0001)面上に金を蒸着させたものである.基盤のモリ

ブデナイトと金の(11日面とが平行な島状結晶が無数

に生じているが,なかにはtTf2)非整合双品境界(写

真5のⅩ-Y)をもつ島結晶も存在する.このような境界

ではモリブデナイトの(11亘o)と金の(2ラo)とが干渉

して生ずるモワレ像がくいちがっていることがある.第

3区lは写真5に見られたモワレ像のくいちがいを図示

したものであるが,これから( 1121境界において

は.これに直交する(2云o)面は粒界で連続であるが,

8
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写真5　モリブデナイト上に蒸着した金属結晶の(2201時

視野像　折れ曲がった双晶境界で下地のモリブデナ

イトの(11ラo)面とのモワレがくいちがっているJZ一

-- -----一

第3凶　写真5の非整合双晶境界1 112)に見られたモワレ

像のくいちがい状況32J

(i了2)面に平行な原子面の間隔は.境界で約0056

mm狭くなった関係にあることが絶諭された　この解析

は前提として,基盤モリブデナイトと金島結晶とのエビ

タクシー関係が(0001)MoS2と(111)Au原子面と

の平行性に限られていて.格子点相互の位置関係が自由

になっていることを仮定している.この仮定が正しいこ

とは.モワレ像のくいちかいを種々の( 112)双晶境界

について統計的に調べてみると一定の値を示すものが多

いことから肯定できる,モワレ解析は系が特定のものに

限られるきらいはあるが,手法としてはあまりむつかし

くないので魅力的である.ただし解析されるのは格子点

の位置関係だけで粒界における実際の原子配列がみられ

るわけではない.これを観察できるのは次項の格子像に

よる解析だけである.

8.結晶格子像による解析

電子顕微鐘における昨今の最大のトピックスは.その

分解能がようやく原子.分子の像を観察できるところま

できたということであろう.結晶粒界構造の解析にと

っても,このことは画期的で.粒界構造研究者の永年の

夢にこたえるものと期待される.粒界転位の観察や粒界
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干渉縞･モワレ像などによる格子点位置関係の解析は,

いずれも粒界原子配列が観察できないという事情のもと

に次善の方法として重視されてきた面があり,今後は,

これら従来の解析法は,粒界構造の成分因子を精度よく解

析する相補的な位置を占めることになろう.格子像はし

かし,本来2次元画像である.傾角粒界に対し粒界と平

行に,かつ電子線が桐密な原子鎖と平行になるように入射

させて,その原子鎖の位置を読みとろうというもので, 2

種類以上組み合わせることによって,はじめて粒界にお

ける原子配列をきめることができる.

格子像の絵像原理は上述した粒界転位や粒界干渉縞の

それとはかなり異なっている.結晶の歪みや試料厚さの

変化による透過波や回折波の強度の場所による変化では

ない.みているのは透過波と回折波を重ね合わせたた

め,両者の位相のずれによって生じた干渉像である.位

相差顕微鏡と原理は同じである.34J試料が薄くて電子が

あたかもポテンシャルV｡(r)なる空間を通過するだけ

だとすると,粒界干渉縞の項で述べたように最初試料に入

射するまえは平面波だった電子波は,Vo(γ)が結晶中の

原子鎖付近とその中間付近とで異なるため,試料の厚さと

ともに強度が原子鎖付近とその中間付近とで異なるいくつ

かの波に分裂する.この位相のずれは電子線の入射方向に投

影した結晶のポテンシャル¢(I,めと散乱係数o(-7C,/i.

E)に比例して大きくなる,試料薄膜下面で生じているこ

のような透過波と回折波による位相差像を観察する

と.両者の位相の差がZrの偶数倍のときには明るい像の

中の暗い点として,反対に7Cの奇数倍の位相差のときは

暗い像のなかの明るい点として位相のずれのとくに大き

い原子鎖の位置が見えてくる.これが格子像の結像原理

のあらましである･理憩的な場合コントラストI(X.･y.)

は結晶のポテンシャル4･(X.,y,)に比例する･351

I(X,･y.)-¢･4･*～1±26¢(-X･-y)-･･･(6)

ただし(xhyl)は像面の座標,(-I, -y)は像が倒立して

いることを意味する. (6)式はしかし理想的レンズの場合で

ある.実際の電子レンズは凸レンズしかできないという

不完全なもので.球面収差の補正が利かないため回折披

gの種類によって透過波との位相のずれが違っていて.完

全な位相差顕微鏡として働かない. Scherzerによれば位

相のずれr(g)は次式で示される･36J

γ(g)-冗/2-(冗/21) (Csα4- 2Af･d2)･･･ (7)

ここで右辺の第1項は散乱波の位相が透過波のそれと, 7r/

2だけちがっているための項で,これがあるために回折角α

の非常に小さい散乱波は,収差にはあまり影響されない反面,

位相差像にもあまり寄与してくれない.寄与の大きい回折は

r(g)が7Eの整数倍になるときで.これは球面収差係数Csや焦

点位置』′で変化する. (6)式はγ(g)が7Cの整数倍のとき

の解に相当する.適当にレンズの集束度を弱めた条件では,

回折彼の比較的ひろい範囲にわたって透過波と回折波と
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の位相のずれを7Cに近くすることができる.これをSch-

erzer focus条件と言いAf -(Cs})1′2のときである.35J

これは(7)式でr(a) -Trなるよう･にαの式をきめ,

これが∠′ -一定となる接線位置として求めたもので,

当然αの比較的ひろい範囲でr(g)がTrに近く干渉像が

強い･焦点位置をこれより大幅にずらすと隣りの原子鎖

からの回折波がこれに重なって干渉像を生ずる.この場

合は格子欠陥の像としては問題で,大幅に集束度を弱め

たり, αの大きい高次の回折波を重ねるときには注意が

いる･像理論にしたがえば.絵像に用いる回折波の数を

ふやせばふやすだけ本物の結晶ポテンシャルの投影に近

い像が得られるはずであるが,このように球面収差があ

るために高次の回折波を使うわけにはゆかない.もっと

も加速電圧や対物レンズの電流変動によって生ずる色収

差も重畳するので,高次の回折故による干渉像は絞りとら

なくても平均されてコントラストにはあまりひびかない

ようである.

写真6は金の整合双晶境界の格子像の1例である.37一

面心立方整合双晶境界の原子配列は,かなりよくわかって

いるからこの像からみて明るい点が(110)原子鎖の位

置に対応していることが予想される,ただし画像処理し

て統計的に格子点の位置関係を調べてみると,明るい点は

整合双晶のそれより(111)面間隔にして, 10-14%

ひろがった関係にあり界面に平行な方向にも相互のず

れがある･38■このような解析を整合双晶以外の粒界にも

おこない電子線が(110)原子鎖に傾いて入射してい

るための効果がどの程度であるか実験的に確かめておく

必要がある.

理論的な格子像のシミュレーションは現在,かなり

のレベルに達している.比較的薄い試料について,よ

く使われている計算法は,位相格子薄層積み重ね近似

(Multi-sllCe法)39)と電子回折動力学理論による近似

(Wave-dynamical法)40)の2種類である.前者は第一

の薄層(通常1原子面)を屈折して通りぬけた電子波が

ホイヘンスの原理に従って伝播し,第2の薄層でまた屈

折するという過程をくりかえし計算する方法で,多波格子

(a)

●

･●∴〇･

●　o o　●

●●6●●
●

●　　　　●

●　　　　　　　　　●

●

〇･●●○○

●　○　　○　●

(b)

写真6　金の整合双晶境界の格子像37■
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6　　　　　　8　　　　10　　　　12　　　　　14　　　　16　nm

第4図　金(110 )面の多波格子計算像　(a) Muユti-slice法　(b) Wave dynamlCal法
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第5凶　焦点位置の変化による格子像の変化,

1000keV, Cs-9,0mm, i-12nm　31波励起, 7液使用

像の計算には計算時間の関係で/これが一番よく使われ

ている.一方.後者はシュレーデインガ-の方程式を解

いて.ポテンシャJLIV｡(r)なる電場をもつ結晶中の回

折故の振幅を計算し,結晶試料の下面をでてゆく故を求

める.という計算である.いずれもつぎにそれぞれの波

が収差C∫なる対物レンズを通って位相差像となる･両者

10

ともほぼ同じ像を与えることが第4図(a) (b)に示さ

れている.球面収差Csをゼロとする理憩レンズの場合.

試料が厚くなると電子がポテンシャルのひくい原子鎖近

傍に集まって.この部分が明るくなることが示されてい

る.写真6を撮影したTEM 1250kV電顕の場合. C∫は

95 mmなので,この条件で焦点位置をかえて計算した

のが第5ー図である.色収差の影響を考えて回折波として

はく2001まで,透過波も含めて7披のみ像に寄与する

としている･この図でScherzer focusはAf-90nm　に

相当するが,ここでは(2001の位相差は十分大きくな

く.焦点位置をもうすこし集束の弱い側にしてようやく

十分となる.これはC∫がまだ大きすぎるからで,原子

鎖位置が暗くみえる格子像の例が少なかったのはこのた

めと思われる.

格子像は電顕にとって極限に近い性格が要求されるた

め.良好な格子像を得ることはなかなかむずかしい.そ

こでただ撮影するだけでなく,これを種々の方法で解析

することにも努力する必要がある.上述した(1)画像

処理による格子点位置の精密決定, (2)計算格子像との

比較による解析,のほかに( 3 )粒界原子配列を適当な相互

作用ポテンシャルを仮定して計算してやり.これをもと

に格子像を計算して比較する研究もすすめている.4日　写

真7と第6図はそれぞれ∑.11対応粒界の多披格子像と

Morseポテンシャルを用い分子動力学法でシミュレートし

た∑11対応粒界原子配列である.両者は決して同じでは

ない.この原因が格子像の撮影条件にあるのか. 2体問

カポテンシャルによる配列計算に問題があるのか.今後

の問題として興味深い.

9.結晶粒界構造に関する種々の透過電顕解析法の妥当

性と結果の信頼性.

この少々かたぐるしい題目は.この解説を書く契機と

なったシンポジウム2Jのタイトルの後半部分を借用した

もので,この調査の本来の目的を示し,むすびにかえ

ようというわけである.粒界を含めて格子欠陥は結晶

性材料の組織敏感な諸性質を規定する重要な因子であ
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コココ二皿
写真7　∑11粒界の格子俊371
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第6図　∑11粒界の原子配列シミュレーション図411

るが原子的尺度のものであるため観察がむつかしい.

どうしても解析が間接的になり結果の信粗性はおろか解

析手法の妥当性までもが議論の種となることが多い.結

晶粒界の場合,原子尺度なのは厚さ方向だけなので,敬

察は比較的容易で点欠陥などとくらべて問題は深刻でな

いが･反面,両側の結晶の方位関係,位置関係まで含め

て数多くのパラメーターを必要とするため,単一の解析

法で全てを求めることがむつかしいこのことは前章まで

の個別的解説で明らかであろう･菊池パターンと粒界干

渉縞による各種方位関係の測定,積層欠陥型の粒界干渉

縞やモワレ像による格子点位置関係の測定.多波格子像

による原子配列の観察,粒界転位列や回折斑点分裂によ

る周期規則構造の解析,は相互に関係していることでは

あるが,それぞれ解析精度の点で他の手法で代替できない

部分をもっていることが示された.そこで問題になるのは

同一の粒界に対してこれら手法をどれだけ用い組み合わ
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せて解析するここができるかということである.解析結

果の信頼性をチェックする最も説得性のある方法はこれ

であろう.表1の解析法はモワレ像を除けば組み合わす

ことができる.通常の電解研摩した金属薄膜で解析でき

るからである　ただし格子像は原子配列,結晶･粒界面

方位関係,格子点位置関係という全ての情報を含み,反

面試料作成や像撮影条件が他のどれよりもむつかしく現

状では組み合わせ実験の対象ではない.多波格子像の撮

影条件によるちがいを,電子計算機でシミュレートした

格子計算像と比較して,より信頬できる解析にたかめる

ことが急務であろう.

組み合わせ解析の柏手は必ずしも実験に限られない.

理論計算で求めた構造でもよい.最近,盛んにおこなわ

れるようになった粒界原子配置の電算機シミュレーショ

ンは,適当な2体間カポテンシャルを採用し,周期間隔

の短い重要な規則粒界でおこなうかぎり幾何学的には同

様な配列の生ずることを見出しており41)これと各実験か

ら得られる定数とを比較することも自信をもっておこな

われる時期に至っている,これら比較的厚い試料から測

定される定数は一面的ではあるが定量的には格子像のそ

れより精度のよいものが多いわけで,両者の差は,より

精度のよい配列シミュレーション計算をおこなううえで

も重要な意味をもつ.このためにはあらかじめ特定の方

位関係に調整し粒界構造が計算できている双結晶の粒界

を解析する実験が並行してなされねばならないと思う_

今後の課題である.

本研究に参加し写真撮影や電算機シミュレーションに

協力した元および現大学院学生,市野瀬英喜,森　実,

田中真一,橋本　稔の諸氏に感謝する･

(1979年12月17日受理)
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