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Abstract Electron backscatter diffraction（EBSD）technology has made great contributions to the research
of material crystal structure and orientation information，but its spatial resolution is low（which is greater than 100
nanometers），so it is difficult for researchers to characterize nanocrystals. Since the transmission Kikuchi diffrac⁃
tion（TKD）technology was proposed in 2012，it has quickly received great attention in the field of nanomaterial
characterization due to its high spatial resolution. This article reviewed the development of TKD technology by re⁃
viewing a large number of literatures. The development history of TKD technology was reviewed，and the research
progress of TKD was also summarized. It mainly includes three parts. Firstly，the working principle of TKD and the
influence of some important setting parameters are introduced. Secondly，the application of TKD in the fields of
nanocrystalline grains，large deformation metals and oxide films in recent years is introduced. Finally，the future
development trend of TKD characterization technology is prospected.
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摘要 电子背散射衍射（EBSD）技术在材料晶体结构及取向信息的研究方面作出很大贡献，但其空间分辨率较低，在纳米

晶体表征方面遇到困难。透射菊池衍射（TKD）技术自2012年提出以来，因其较高的空间分辨率，迅速在纳米材料表征领域受

到极大关注。本文通过查阅总结大量文献，回顾了TKD技术的发展历程，并对其研究进展进行了总结。其中主要包括三大部

分，首先介绍了TKD的工作原理及部分重要设置参数的影响。其次介绍了TKD近几年在纳米晶粒、大变形量金属以及氧化物

薄膜等领域的应用。最后对TKD表征技术在未来的发展趋势进行了展望。
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材料的晶体结构及取向信息对于材料的研究

及开发具有重要的意义。其中电子背散射衍射［1］

（Electron Back Scattered Diffraction，EBSD）技术在材

料晶体结构分析方面应用已十分广泛。与其他表

征技术相比，EBSD技术具有分析区域大，获得晶粒

数量多，对晶体取向变化敏感等特点。但是随着对

材料的深入研究，能够对材料进行纳米尺度的分析

就显得尤为重要，但EBSD技术空间分辨率较低（＞

100 nm），在纳米尺度表征分析方面遇到了瓶颈。

2012年，Keller等［2］提出了透射电子背散射衍射

（Transmission Electron backscattered diffraction，
t-EBSD）技术，依然使用传统的 EBSD硬件，但是采

用透射电子的衍射产生菊池花样，可以大幅度的提

高空间分辨率。但是由于该技术并未使用到背散
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射电子，因此随后的文献中也有称之为透射电子前

散射衍射的［3］（（Transmission Electron forward scatter
diffraction，t-EFSD）。随后学术界相对统一的称该

技术为透射菊池衍射（Transmission Kikuchi Diffrac⁃
tion，TKD）技术。该技术首先得到了 40 nm厚的镍

薄膜的透射电子菊池衍射花样，并随后观察到了直

径为 10 nm的铁-钴纳米颗粒，从而开启了EBSD技

术在纳米尺度上的新应用。

本文对 2012年以来TKD的发展进行了梳理，从

工作原理以及参数设置入手，对TKD的基础进行介

绍。随后对TKD在纳米颗粒、大变形量金属以及氧

化物薄膜等多种具备纳米尺度微观结构的材料中

的亮点应用进行系统介绍。最后提出我们对 TKD
研究发展的展望。

1 实验方法
1.1 TKD的实验装置

EBSD的探测原理示意图如图 1（a）所示，电子

束入射到样品表面，在各个方向发生弹性与非弹性

散射，每个产生非弹性散射的原子都成为电子的点

源，其中部分电子束与晶体平面作用产生布拉格衍

射（如式（1）），衍射电子轨迹形成一对衍射圆锥，几

乎所有晶面都会形成各自的衍射圆锥，并向空间无

限发散，圆锥顶角为（180°-θ），如图 1所示。由于衍

射圆锥顶角接近于 180°，两个圆锥可视为两个圆

盘，EBSD相机荧光屏与两个圆盘交截时形成一对

平行线，称为菊池带，多个菊池带交织在一起，最终

形成菊池花样。与传统的 EBSD相似，TKD也是通

过获得扫描电镜中电子发生布拉格衍射后得到的

菊池线，来形成菊池衍射花样。与EBSD不同的是，

TKD信息主要来源于电子透明样品的近出口表面，

而 EBSD是从顶部表面获取的，并且样品不向探头

倾斜，可以水平放置或向后倾斜，所以就需要调整

EBSD探头的位置及倾斜角度，或对样品台进行改

造。可将样品安装在微型夹具或专用支架中，以确

保样品能够水平定向。在扫描电镜样品仓内的实

际装置如图 2所示，左侧是样品台，右侧是EBSD探

头，上方则是电子极片，根据此 TKD仪器和软件制

造商 Bruker［4］公司推荐，EBSD探头从右侧进入，向

上倾斜 4°以收集从样品底面发射出的电子，样品与

水平方向成 10°进行安装，工作距离保持 7. 5 mm，探
头与样品距离较远，为 12 mm。在检测不同类型样

品时，可根据需求再进一步改变各个参数设置。另

外，Bruker公司在 2015年推出新一代的同轴TKD探

头，能直接放于样品下方，信号更强，收集效率更

高，在使用高端 FE-SEM时，有效空间分辨率可达

2 nm甚至更好。

TKD技术除了与 EBSD技术有相似之处外，也

与先进的透射电子显微镜（Transmission Electron Mi⁃
croscope，TEM）有共同之处。所以将三者在晶体学

取向研究方面的优劣势总结如表 1所示。

2d sin θ = n λ （1）

1.2 参数选择

影响 TKD的空间分辨率以及菊池花样衬度的

因素有倾斜角度、电镜工作距离、加速电压及样品

图1 菊池带产生示意图[5]

Fig.1 The diagram of Kikuchi zone generation

表1 三种晶体取向检测技术的对比

Tab.1 The comparison of three crystal orientation detection techniques
测试技术

EBSD

TEM
TKD

空间分辨率/um
＜1

0.2
0.01

样品要求

表面进行精细抛光后采取离子抛光、
电化学抛光等去除表面应力层

样品厚度＜100 nm、经离子减薄、双喷等步
骤，较为繁琐

同TEM样品，样品需电子透明

特点

数据准确度高、信息采集范围大、测试具高效性，
样品制备简单、空间分辨率低

信息采集范围小、工作模式多样、低采样率、可检
测纳米晶材料

空间分辨率高、采集范围大

参考文献

[7]

[8]

[9]
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厚度等。在表征不同材料时，研究人员所选用的仪

器参数也各有不同，表 2列出了已有的部分研究中

所采用的仪器参数。TKD技术表征涉及的材料领

域有纯金属、合金以及不锈钢，在研究材料的腐蚀

性能方面也有所应用。从表 2中可以看出，样品类

型虽有所不同，但倾斜角度、工作距离和加速电压

存在一些规律。调整样品的倾斜角度是为了使后

向探测器的散射达到最小化，并最大限度地检测在

透射过程中大角度散射的电子［10］。样品的倾斜角

度一般在 20°-40°范围内，多为 20°，极少数研究中，

样品倾斜角度较大，达到 70°。电镜工作距离可变

化范围较小，在 4 mm到 12 mm范围内，其中 5 mm为

研究者使用最多的参数，选择此范围内的工作距离

可以尽量减少磁场以及阴影对图案质量的影响［3］。

研究发现，样品倾斜角度过大，工作距离大都会降

低TKD的空间分辨率。另外，当样品在较小的倾斜

角度与较大的工作距离下进行检测时，得到的图案

会有一部分被遮挡。在测样品Al时发现，在较低的

倾斜角度（20°）下，得到的图像质量更加清晰。但是

在测反极图时，发现倾斜角度高一些，得到的图像

质量会更好。加速电压的规律最为明显，一般使用

30 kV。很明显图谱质量也与加速电压相关，加速电

压越高，则图谱质量越好。但不同的样品厚度对加

速电压的要求也不同，将两者结合调整一个合适的

参数才能达到最佳的空间分辨率。

1.3 样品制备

TKD技术对样品要求较高，样品厚度适宜是最

基本的，根据Monte-Karlo模拟［22］对通过Al薄膜并被

探头收集的电子的能量、空间分布和轨迹进行预

测，发现随着薄膜厚度增加，能量分布发生展宽，导

致空间分辨率下降，这会使薄膜的菊池衍射图对比

度降低。

TKD样品的制备方法主要有两种。第一种是

传统制备法。Patrick W. Trimby［10］在用 TKD表征纳

米晶体镍时，采用电沉积法制备了Ni样品，平均晶

粒尺寸为 45-50 nm。为了保留晶粒原有尺寸，并未

对样品进行热处理。首先采用传统机械的方法钉

薄样品，随后采用离子仪进行减薄，得到所需厚度

的样品，最后使用聚焦离子束（Focused Ion Beam，

FIB）刻蚀出样品截面并对样品厚度进行测量，得到

面积与厚度均适宜的TKD样品。

随着对TKD技术的深入使用，样品制备的技术

也逐渐成熟。越来越多的研究者使用 FIB法制备

TKD样品。2017年，Nicole Wollschläger［23］采用 Ga
液态金属离子源 FIB加工制备了厚度约为 100 nm
的 TiO2纳米粒子薄膜。在减薄过程中，采取不同的

加速电压，从 30 kV到 20 kV逐渐减小，使非晶化和

离子化注入达到最小化［24］。最后，用低压氩离子束

对样品进行抛光。2019年牛津大学的刘俊良等［19］

采用原位FIB取出法制备了电子透明样品。首先使

用原位微操作器将片层试样焊接在一个 3 mm的铜

栅上，固定 30 kV的加速电压不变，逐渐减小铣削电

图2 传统EBSD与TKD原理图[6]

Fig.2 Traditional EBSD and TKD schematics

图3 SEM样品仓内装置

Fig.3 The device in the sample compartment
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流，使样品的两侧逐渐细化。随后在 5 kV，200 pA
下清洗样品，以减少铣削过程中引起的表面损伤。

在制备氧化物样品时，也采用了 FIB法。2020年，A
Koblischka-Veneva［14］尝试用 TKD表征 Y2BaCuO5，首
先用 SiO2研磨纸和金刚石浆料对样品表面进行机械

抛光，再用颗粒为 40 nm的胶体溶液进行抛光，其中

只使用了乙醇作为润滑剂。接下来使用 SEM和EB⁃
SD对样品表面进行研究，确定一个最佳区域进行铣

削。为减少充电效应的影响，抛光后的样品表面沉

积一层 Pt保护层。使用 2 keV的Ga离子束进行定

位减薄，可以减少常规减薄中产生的表面损失。减

薄到所需厚度时停止，得到的样品厚度约为 80 nm。
这一步骤也有助于减少样品表面在制备过程中的

损伤，并使样品进一步变薄，达到电子透明效果。

电抛光制备的样品厚度不均匀，在获取信号方面带

来了困难。相反，用FIB制备的样品厚度变化较小，

所以现在研究者更多的用FIB制备TKD样品。

2 TKD的应用
2.1 纳米和超细晶粒材料

到目前为止，TKD技术在纳米晶粒和超细晶粒

分析方面应用最为广泛，其中有铝、镍钨合金、铜、

镁合金、钛合金以及金［11-12，25-28］。其中TKD在钢的研

究中包括相变、应力腐蚀导致的开裂以及钢表面氧

化物等方面的分析［29-31］。图 4是采用TKD技术得到

的 2. 25Cr-1. 6W钢的相分布图［20］，TKD比传统的

EBSD有更高的分辨率、更近的工作距离，可以完整

地标识出具有不同取向的两个再结晶晶粒。在再

结晶晶粒及其附近区域发现了孪晶界，并不是传统

的平行界面，其位错角也不完全等于 60°。此相位

分布图还表明，残余奥氏体位于两晶粒之间。

TKD在研究共晶合金中两相的取向关系中也

有所应用。S. J. Wang等［1］通过激光熔融铸造形成

了Al-Al2Cu共晶合金，是由纳米 α-Al和 θ-Al2Cu两
相交错组成。共晶相的形貌可以用扫描电镜和透

射电镜进行表征，但两相的取向关系则需要根据

EBSD和TKD得到的菊池花样来确定，与传统EBSD
相比，TKD的主要区别在于所用样品是电子透明

的，空间分辨率可达 10 nm。图 5是采用 TKD测试

后得到的两相重叠极图［30］，可以看出 α-Al和 θ-
Al2Cu两相之间具有明确的取向关系。Al2Cu的

（100）、（010）和（001）平面与 Al的（130）、（310）和

（001）紧密平行。未来TKD技术在分析不同晶粒或

表2 不同材料选用的仪器参数总结

Tab.2 A summary of the instrument parameters used in different materials
sample

Ni
Al
Cu
Au
Ag
YBCO
MgB2
Cr2N
Cr23C6
Cr-Mo-V steel
Zr-Nb alloy
2.25Cr-1.6W steel
gear oil

tilt angle/°
20
20
20
38
50
20
20
20
40
12
-
70
20

working distance/mm
5
6
12
4
12
5
5
-
5
12
5
7
-

accelerating voltage/kV
20-28
30
30
25
30
30
30
30
20
30
30
20
30

reference
[10]
[3]
[11]
[12]
[13]
[14]
[15]
[16]
[17]
[18]
[19]
[20]
[21]

图4 （a）EBSD和（b）TKD测得的2.25Cr-1.6W钢的

相分布图[20]

Fig.4 The phase distribution map of 2.25Cr-1.6W steel by
（a）EBSD and（b）TKD
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不同相之间的取向关系方面一定会有更广泛的应

用。另外，Jeremy H. Rao等在探究未经处理的和经

溶液热处理后的铝合金的异同点时，采用TKD技术

对两种样品的同一区域进行了扫描，从扫描后经软

件处理得到的取向差图像中发现两种样品均有超

细微观结构，这是EBSD无法检测到的穿孔区域。

2019年，Tian Liu等［32］研究了单个 Al-Cu合金

粉末颗粒在冷喷涂过程中的颗粒变形和显微组织

演变。单个颗粒在沉积时经历了较大的变形，在颗

粒与基体界面通过动态再结晶形成超细晶粒。单

个粒子的塑性应变水平和小尺度范围超出了标准

EBSD的空间分辨率，所以使用TKD进行观察，使用

TKD技术也可以更好地量化沉积粒子内的塑性变

形水平。得到的两种不同成分的 Al-Cu合金中 Al
的相图如图 6所示［32］，发现沉积的颗粒严重变形，而

且变形区域分布不均匀。从粒子顶部表面到粒子/
衬底界面的 Al晶粒变形量越来越大。由此发现

TKD技术在表征纳米粒子内部结构和组织变化时，

具有十分明显的优势。

TKD技术在复合纳米材料的表征中应用的较

多。A. O. ADEGBENJO等［33］通过高能球磨法将碳

纳米管分散在 Ti6Al4V中，球磨后的复合粉末在

1000℃下固结，为了研究碳纳米管/Ti6Al4V界面的

变化，采用空间分辨率较高的 TKD技术进行观察，

发现在Ti6Al4V基体颗粒和碳纳米管团簇之间形成

了多晶碳化钛层，如图 7所示。根据［34］的研究，猜测

TiC可能是碳纳米管与Ti颗粒之间发生界面反应后

产生的。TKD独特的高分辨率优势对研究复合材

料的微观结构缺陷有很大帮助。

随着对TKD表征技术的深入研究，有研究者将

TKD与其他表征技术相结合，对纳米颗粒进行检

测。Arunodaya Bhattacharya［9］采用TKD对铬基 97钢
中的纳米沉淀颗粒进行了表征分析，在一次扫描中

通过其不同的晶体结构识别出数千个纳米沉淀颗

粒。将 TKD 与 STEM、EDX（Energy Dispersive X-

图5 Al-Al2Cu层状共晶的一组典型重叠极图，分别为（a）（211）Al2Cu||（111）Al；

（b）（120）Al2Cu||（110）Al；（c）（100）Al2Cu，（010）Al2Cu和（001）Al2Cu平行于（130）Al，（310）Al，（001）Al
[30]

Fig.5 A typical set of overlapping pole figures of Al-Al2Cu layered co-crystalline. It reveals variant I OR：（a）（211）Al2Cu||（111）Al，

（b）（120）Al2Cu||（110）Al and（c）（100）Al2Cu，（010）Al2Cu and（001）Al2Cu planes are closely parallel to（130）Al，（310）Al and（001）Al

图6 （a）325℃喷雾沉积 Al-2Cu颗粒后截面的 Al分布图。

（b）同样条件沉积Al-5Cu后截面的Al分布图[32]

Fig.6 （a）Al-distribution map of the cross-section after the de⁃
position of Al-2Cu particles in a spray of 325℃.（b）the
Al-distribution of Al-5Cu section deposited in the same
conditions
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Ray Spectroscopy）技术相结合，确定了钢中析出物

的整体结构和不同的化学成分。TKD与其他表征

手段或现代数据分析技术相结合，可以为纳米尺度

的大数据材料表征开辟新的途径。

2.2 大变形量金属

大变形量材料的晶粒尺寸一般较大，在表征分

析时常常会忽略其对高空间分辨率的需求。虽然

样品的晶粒尺寸大，但在位错密度高以及晶格变形

区域采用 EBSD技术进行表征时，得到的图像会出

现模糊或缺失的现象。具有高空间分辨率的 TKD
技术可以缓解这一问题，使得对高度变形的钛合

金、镁合金等金属材料的分析成为可能［27-28］。研究

人员通过原位微弯曲试验研究 E型和AZ31镁合金

的组织演变过程，其中为了探究由于微裂纹或表面

浮凸的存在而具有低置信指数的未标定区域的变

形机制，对样品进行了 TKD测试分析。图 8［27］是截

面TKD测试结果，可以看出只有微裂纹与横向平面

上的未标定区域无关，但表面浮凸作出了很大贡

献，孪晶在横向平面上的应变积累和演变导致了表

面浮凸的出现。凸起的程度可能与平均晶粒尺寸

分布和晶粒织构有关。

TKD技术将透射电镜的高空间分辨率和EBSD
中菊池衍射图的高角分辨率相结合，可以更好的研

究晶粒变形过程中的现象及其机理。Soroosh Nagh⁃
dy等［35］将商用纯铝合金进行高度变形处理后，采用

了 TKD技术进行表征分析。晶粒在不同等效应变

下的结构如图 9所示。从TKD图像中可以清楚的看

到晶粒塑性变形过程中碎裂的演变过程。白线是

红线的扩展，黑线是白线的扩展，这表明小角度晶

界逐渐向大角度晶界偏移。可以认为晶粒的细化

过程遵循着一种特定模式，即位错逐渐增加或转变

图7 Ti6Al4V/碳纳米管复合材料界面的相图[34]

Fig.7 A phase diagram of the Ti6Al4V/carbon nanotube com⁃
posite interface

图8 样品横截面的反极图和模式质量图（a）E-form和（b）AZ31镁合金[27]

Fig.8 Anti-polar and pattern quality maps of the cross-section of（a）E-form and（b）AZ31 Mg alloy
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为大角度晶界。

2019年，Jiří Kozlík等［36］使用 TKD技术观察了

严重塑性变形的商业纯 Ti的结晶织构。将纯 Ti在
低温球磨后进行火花等离子体烧结，为了观察粉末

颗粒的内部微观结构和织构，他们采用 FIB切割薄

片，再用TKD进行观察。在截面上观察到了双峰组

织，由尺寸为 50-80 nm的小等轴晶组成，较大的晶

粒在水平方向上伸长，长轴可达1 μm。采用TKD技

术可以清晰的确定单个粒子的结晶织构，进一步了

解其形成过程。

2.3 氧化物

TKD技术目前在合金方面应用最为广泛，为了

探究 TKD是否能够探测氧化物纳米粒子的取向信

息，研究人员在空气中通过刻蚀锌箔得到热氧化生

长的氧化锌纳米线，使用TKD技术对其进行表征分

析。ZnO纳米线的TKD图像如图 10中的图C、D、E、
F所示［37］，可以发现菊池带呈现较高的对比度（图 10
（A）、（G），另外从图 10（B）、（H）中可发现花边状碳

支撑膜的散射会明显衰减，这是由于碳支撑膜在样

品下方，而 TKD主要反映电子束出射面的衍射信

息，信号就被下表面的非晶碳支撑膜影响，导致标

定缺失。样品厚度的变化也会产生无法标定的区

域，因为衍射信号在样品较薄的区域会发生衰减［22］。

有研究人员尝试使用TKD对Al2O3、TiO2、HfO2等氧化

物纳米粒子进行检测分析，对氧化物内部纳米粒子

尺寸及结构都有了更深入的认识［23，38-39］。

2020年，A Koblischka-Veneva［14］首次将 TKD技

术应用于YBa2Cu3O7−δ（YBCO）超导体，YBCO中嵌

入了Y2BaCuO5（Y-211）纳米粒子，直径约为 60-210
nm。使用 TKD完成了 YBCO基体内部的微小 Y-
211粒子的取向测试，通过对比YBCO的相图及Y-
211的取向分布图［14］发现，在Y-211晶粒中形成了

YBCO小晶粒。对图谱的进一步分析揭示了Y-211
晶粒的晶粒尺寸取向差和晶体形状长宽比。

TKD技术除了能够表征单层氧化物，在多层氧

化物结构表征中也有所应用。Rachel White和Mark
Weaver［40］观察了溅射沉积在NiAl-0. 09Zr上的热生

长氧化物，使用 STEM（Scanning Transmission Elec⁃
tron Microscopy）观察后发现整体晶粒结构并不清

晰，所以使用 TKD进一步观察。从得到的相图、反

极图［40］发现经过 1500℃，5 h的热处理后，热生长的

氧化物呈现出三层结构，由外部 θ-Al2O3晶须、中间

图9 描述不同等效应变下的晶粒结构的反极图[35]

Fig.9 An antipolar diagram of grain structure strain at different equivalent strains
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等轴晶 α-Al2O3、ZrO2沉淀物和内部柱状 α-Al2O3晶
粒组成。观察 50 h热处理的样品时，TKD显示顶部

和底部氧化物层均由α-Al2O3晶粒组成，在颗粒中部

区域只有单斜和四方 ZrO2，这表明晶粒细化过程显

著增加了 Zr向反应表面的扩散。Zr的扩散增加进

一步加速了连续 α-Al2O3层的形成。三层的氧化物

结构也表明反应元素 Zr可能在限制瞬态氧化持续

时间方面发挥作用，当 Zr富集水平超过饱和极限时

发生沉淀，所以在TKD中观察到三层结构。

3 结论与展望
TKD技术自 2012年提出以来，因空间分辨率

高、可操作性强等优点，迅速广泛应用于纳米材料、

高度变形金属、地质样本、腐蚀及氧化物等领域。

与传统 EBSD相比，TKD可获得更清晰全面的晶粒

结构图或取向分布图，也可检测到 EBSD无法检测

的一些区域，如穿孔区域。但是 TKD对倾斜角度、

样品台工作距离、加速电压及样品厚度都有较高的

要求，增大加速电压和减小样品厚度可以提高空间

分辨率。但不同的样品厚度对加速电压的要求也

不同，将两者结合调整到合适的参数才能达到最佳

的空间分辨率。

为了使TKD技术在更多领域发挥更大作用，今

后可以从以下几方面进行探索：

（1）优化样品台设计。样品台的优化会使 TKD
技术用于更多类型的样品检测成为可能。

（2）探索不同类型样品的最佳参数配置。TKD

测试过程中，加速电压、步长及倾转角度等参数对

于所得测试结果具有很大的影响，只有在进行多组

参数的探索后，才能得到置信度更高的测试结果。

（3）与其他表征技术相结合。目前已有一些

TKD技术与其他表征技术相结合的研究出现，但是

针对不同的样品，与不同的表征技术结合，是否会

有单一的 TKD得不到的测试结果，是值得探索的。

还可进一步探索在 SEM中将EDS与TKD技术联用，

加入力、热、光、电等外场进行原位的结构变化

表征。

（4）软、硬件方面的提升。使用更高的电压（＞

30 kV）、更快和动态范围更大的相机、更智能的软件

都有可能提高TKD技术的表征性能。

若能实现上述三者的完美结合，TKD技术未来

一定可以在更多领域得到广泛的应用。
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