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1.　はじめに

収束電子回折（Convergent-beam electron diffraction: CBED）

法は，円錐状に収束させた電子線を試料に入射して回折図形

を得る方法である．収束電子線を作るモードを持つ分析電子

顕微鏡では容易に実行できる．CBED 法を用いると，通常の

制限視野電子回折（Selected-area electron diffraction: SAED）

法では得られない，以下のような種々の情報が得られる．

・試料厚さの測定

・結晶の対称性（点群・空間群）の決定

・格子定数・格子歪みの決定

・格子欠陥（積層欠陥・転位など）の同定

・定量構造解析（原子位置・温度因子・静電ポテンシャル分

布解析）

すでに多くの収束電子回折法に関する解説 e.g.1 ～ 6）がある

が，本稿では特に CBED の基礎的な事項および CBED 図形

を撮影する際の tips について述べ，いくつかの応用について

概説する．

2.　CBED法の基礎

まず CBED 法の基礎的な事項について述べる．

図 1に SAED 法と CBED 法の光線図を示す．SAED 法で

は平行な電子線（平面波）を試料に照射する．試料により回

折を受けた電子は対物レンズで集められ，後焦点面上にス

ポット状の回折図形を作る．一方，CBED 法では電子線を円

錐状に収束して試料に照射する．入射電子線の角度の広がり

に応じて各回折波がディスク状に広がった回折図形を得る．

このとき，入射電子線は，少しずつ異なる方向を持つ多数の

平面波から成っており，回折波のディスク（回折ディスク）

内の各点は，異なる方向の入射平面波に対応している．すな

わち，CBED 法では，入射方向を少しずつ変えた回折図形の

強度を同時に見ているといえる．入射方向が異なると各回折

波の励起誤差が変化し，強い動力学回折効果と相まってディ

スク内に複雑な回折強度分布が現れる．

実例として，実験で得た SrTiO3［001］入射の SAED 図形

および CBED 図形を図 2に示す．SAED 図形のスポット状

の回折波が CBED 図形ではディスク状になり，ディスク内

に強度分布が現れている．この強度分布に 4 回回転対称と 2

種類の鏡映対称（対称性 4mm44 ）が見てとれる．これは電子

線入射方向から見た試料中の原子配列の対称性を示してい

る．

図 3は，図 2と同じ SrTiO3 の CBED 図形をより広い範囲

で表示したものであり，中心の四角で囲った領域が図 2に

対応する．中心から離れたところ（高角側）にリング状に配
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列した強度が見られる．対応する逆格子点とエワルド球（横

から見た）を CBED 図形の上部に示した．CBED 図形の中

心部は原点近傍でエワルド球と接している逆格子点であり，

高角側のリング状に並んだ回折ディスクは，エワルド球が高

角側で交わる（上の層の）逆格子点に対応している．これら

はそれぞれ，零次ラウエ帯（Zeroth-order Laue zone: ZOLZ）

反射，高次ラウエ帯（Higher-order Laue zone: HOLZ）反射

と呼ばれる．HOLZ 反射にも対称性 4mm が現れている．

CBED 法は次のような特徴を持っている．

1）ナノメーター領域からの回折強度データ：ナノサイズ

の電子プローブを使って局所領域を選択できる．このため，

試料の厚さ・方位が一定な領域を選択できるので，得られた

回折強度データを動力学回折理論による計算と直接比較する

ことが可能となる．逆に，SAED 法では照射領域内の試料の

厚さ・方位変化が避けられず，定量解析に耐える強度データ

を得ることは困難である．

2）2 次元回折強度分布：ディスク状の 2 次元回折強度分

布が得られるため SAED 図形よりもずっと多くの情報が得

られる．この強度分布を利用して正確な結晶方位のコント

ロールが可能となる．

3）高散乱角までの回折強度データ：高散乱角の HOLZ 反

射までが容易に得られる．ZOLZ 反射には電子線入射方向に

投影した 2 次元的な情報が含まれているのに対し，HOLZ 反

射には結晶の 3 次元的情報まで含まれる．また，HOLZ 反射

は大きい逆格子ベクトルを持つため小さな原子変位に対して

敏感である．SAED 法では制限視野絞りによる視野カットの

ため高角の HOLZ 反射までは見えないのが普通である．

3.　CBED図形の撮影

実際に CBED 図形を撮影する際の tips について述べる．

3.1　電子線を絞る

当然ながら，試料の観察したい位置に電子線を絞って照射

することが重要である．通常の試料では照射領域が 10 nm

程度以下になれば，試料厚さ・方位がほぼ一定の領域を選択

することは容易であろう．単に電子線を絞るだけでなく，電

子線のクロスオーバーに試料が位置する必要がある．この点

から試料がずれていると，収束した電子線の像が透過波と回

折波に分かれて見える．高い倍率で見ながらこの像がひとつ

になるよう試料の z 位置を調整する．また，電子線を試料の

エッジに位置させるとき，電子線が試料に正確に絞れていな

ければエッジの像が回折ディスク内に見えるので確認に使え

る．

なお，積極的に試料の z 位置をずらして試料の広い領域を

照射することにより位置情報を同時に得る，大角度収束電子

回折（Large-Angle CBED: LACBED）法と呼ばれる方法があ

る 7）．格子欠陥の同定などに用いられる．

LaB6 電子銃でも十分実用的な収束電子線が作れるが，ス

ポットサイズを数 nm 以下にするとかなり強度が低下する．

電界放出型電子銃（FEG）を搭載した TEM では 1 nm 以下

でも十分明るい収束電子線が得られる．

3.2　入射電子線の収束角・軸の調整および非点補正

隣り合う回折ディスクが重ならない範囲で，回折ディスク

がなるべく大きくなるように，入射電子線の収束角を調整す

る．大まかにはコンデンサー絞りの大きさを変えて調整する．

収束角コントロールの機能（αセレクターなどと呼ばれる）

が使える電子顕微鏡もある．これらで対応し切れない場合は

対物レンズの励磁を変えることも役に立つ．格子定数の大き

い試料ではより小さい収束角が必要になる．

収束角を決めた後，電子顕微鏡の軸調整および収束レンズ

図 2 実験で得た SrTiO3［001］入射の SAED 図形および

CBED 図形．CBED 図形には，4 回回転対称と 2 種類の鏡映対

称（m と m’）が現れている．

図 3　HOLZ 反射を含む SrTiO3［001］入射の CBED 図形と対

応する逆格子およびエワルド球．

【著作権者：社団法人 日本顕微鏡学会】
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の非点補正を行う．この段階で，ビーム傾斜機構の連動を正

しく調整し，ビームを傾斜しても位置がほぼ動かないように

しておくことが望ましい．対物レンズ励磁を変更すると連動

の調整が崩れることには留意してほしい．

3.3　精密な方位合せ

CBED 図形自体を参照して，電子線入射方向を結晶方位に

精密に合わせる．入射電子線の方位の微調整には通常電子

ビーム傾斜機構を使うが，コンデンサー絞りの位置を変えて

もある程度行える．どちらの方法でも光軸からあまり大きく

傾斜すると収差のためビーム径が広がってしまう．試料ゴニ

オメーターによる方位合せをできるだけ正確にして，電子

ビーム傾斜による調整量をなるべく少なくする．

例として，図 4に，Si［110］晶帯軸入射の場合および 4

方向に |g002|/4 だけ入射方位をずらした CBED 図形を並べた

ものを示す（動力学回折理論によるシミュレーション）．ディ

スク内の模様を見れば，晶帯軸からのずれが容易に判別でき

ることがわかるだろう．

3.4　試料の観察領域の選び方

CBED 図形の強度分布は動力学回折効果のために試料厚さ

に依存して大きく変わる．高分解能像を撮影するような薄い

領域からでも CBED 図形は撮影可能であるが，ディスク内

の強度分布がほぼ一様になり情報が少なくなる．ある程度の

厚さ（数 10 nm 以上）の領域のほうがディスク内の強度分

布が複雑になり，対称性の判別等がしやすくなる．後述する

HOLZ line 図形を得るためには 100 nm 程度以上の比較的厚

い領域が必要になる．厚さ数 100 nm を超えると非弾性散乱

バックグラウンドが強くなり，弾性散乱成分がきわめてわず

かになって CBED 図形の観察が困難になる．CBED 図形を

撮影しやすい試料厚さは，試料に大きく依存するので，いろ

いろな試料厚さを試してみることをすすめる．

CBED 図形は，結晶の対称性だけでなく試料の歪み，湾曲，

格子欠陥などの影響も敏感に受ける．対称性の判別には，こ

れらの影響を受けていないなるべく完全な領域から CBED

図形を得るよう注意する必要がある．常に，複数の CBED

図形を撮影して再現性をチェックするべきである．

3.5　コンタミネーションの対策

CBED 法ではビームを試料上の狭い領域に絞るため，通常

よりも試料のコンタミネーションが起こりやすい．原因とし

ては電子顕微鏡本体の真空の問題や，試料ホルダーおよび試

料表面に付着した炭化水素がある．液体窒素冷却アンチコン

タミネーショントラップを使用しているのであれば，試料も

しくは試料ホルダーの問題であることが多い．これらから炭

化水素をできるだけ除去して清浄にすることが重要である．

真空中で試料を 150°C 程度に 30 分ほど加熱することはかな

り効果がある．プラズマクリーナーを用いると試料と試料ホ

ルダーを同時にクリーニングすることができる．対症療法的

には，電子顕微鏡観察中に，コンデンサー絞りをはずして強

い電子線を試料の広い領域に 5 分程度照射するビームシャ

ワーも効果がある．液体窒素冷却ホルダーで試料を冷却した

り，加熱ホルダーで試料を加熱したりする場合は，ほぼコン

タミネーションフリーで CBED 図形を得ることができる．

4.　種々の解析手法

以下では種々の解析手法について簡単に述べる．

4.1　試料厚さの測定

CBED 図形の強度分布は試料厚さに敏感である．二波条件

で得た CBED 図形のラインプロファイルを二波動力学回折

理論により解析して，サブナノメーター精度で試料の厚さを

求めることができる 4）．また，結晶構造が既知であれば，晶

帯軸入射 CBED 図形の 2 次元パターンを動力学回折理論に

よるシミュレーションと見比べるだけでも簡便に厚さ評価が

できる．

4.2　結晶の対称性（点群・空間群）の決定

結晶の対称性（点群・空間群）は，結晶構造解析の基礎と

なるきわめて重要な情報である．X 線・中性子回折では運動

学近似が成り立つため中心対称の有無が判別できず，点群・

空間群が決定できないことがしばしばある．CBED 法では，

強い動力学回折効果のため中心対称の判別が可能で，32 個

すべての点群が決定できる．さらに，動力学的消滅則と呼ば

れる効果を用いて，らせん軸・映進面の判別を行うことがで

きるため，ほとんどの空間群を判別できる．実際，CBED 法

で決定した空間群をもとに X 線・中性子回折で結晶構造解

析を行う例が増えている．

結晶の対称性を記述する空間群は 230 個ある．空間群は，

点群（32 種），ブラベー格子（14 種），らせん軸・映進面の

対称要素の組み合わせで作られているので，これらをそれぞ

れ決定すれば空間群が決まる．CBED 法による点群・空間群

決定の流れは次のようになる 2,5）．

図 4　Si［110］入射 CBED 図形と，4 方向にそれぞれ |g002|/4
だけ入射方位をずらした CBED 図形（動力学回折理論による

シミュレーション）．白い十字のマークは［110］晶帯軸の位置

を表す．

【著作権者：社団法人 日本顕微鏡学会】
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1．CBED 図形の取得：まず複数の異なる入射方位から

CBED 図形を撮影する．対称性の高い晶帯軸を選ぶと，ひと

つの CBED 図形から得られる情報が多くなり効率的になる．

ひとつの方位からは，晶帯軸入射（Zone-axis pattern: ZAP）

の CBED 図形，傾斜してある回折波 G をブラッグ条件に励

起したもの，回折波 -G をブラッグ条件に励起したものの計

3 枚の CBED 図形を撮影する．図 5に，Si［110］入射での

3 枚の図形の例を示した．

2．回折群の決定：上で述べた 3 枚の CBED 図形から，

Whole pattern（WP），Bright-field pattern（BP），Dark-field

pattern（DP），± DP と呼ばれる 4 つの図形の対称性を読み

取って回折群を決める．ここで WP は ZAP 全体の対称性，

BP は WP のうち透過ディスク（000）のみの対称性，DP は

回折ディスク G 内の対称性，± DP は +G 波の DP（+DP）

と −G 波の DP（−DP）を並べた図形（試料の同じ領域から

撮影した 2 枚の写真）を表す．図 6に WP, BP, DP, ± DP に

現れる対称性の模式図を示した．回折群はある入射の CBED

図形で得られる対称性を表すもので 31 種類ある．WP, BP,

DP, ± DP と回折群の対応表を利用して回折群を決める．

3．点群の決定：いくつかの入射の回折群が決まれば，回

折群と点群の対応表を利用して点群の候補を絞る．

4．格子型の決定：点群が決まると晶系が決まり，許され

る格子型が絞られる．運動学的な消滅則を調べることで格子

型を決めることができる．格子型による消滅則は多重回折で

破れることはない．

5．空間群の決定：点群・格子型が決まると，可能な空間

群の候補が絞れる．動力学的消滅則（Dynamical extinction）

を調べて空間群を判別する．らせん軸・映進面が存在すると

きある条件で起こる多重散乱波同士で強度の打ち消し合いを

動力学的消滅則と呼ぶ．どのような場合に動力学的消滅則が

現れるかがすべての空間群 230 個について各入射方位に対し

て表として与えられており，これを利用すると空間群が決定

できる．

Sr3Ru2O7 での例を簡単に示す．図 7（a）は室温で得た［001］

入射 CBED 図形である．強度分布は，多くの部分で 4 回対

称に近いが，詳細に見ると矢印の回折波などで 4 回回転対称

の破れが明瞭に現れており，WP の対称性は 2mm であるこ

とがわかる．他の方位の CBED 図形の結果と合わせて，点

群は mmm と決定した．格子型は（運動学的）消滅則から B

と決定した．この段階では可能な空間群は 6 個残っていた．

図 5 点群決定に用いる 3 枚の CBED 図形の組．ZAP および

+DP, −DP．点線の丸で囲んだ回折ディスクは透過波，実線の

丸で囲んだ回折ディスクは励起された G 波および −G 波である

（G=002）．
図 6　CBED 図形（WP と BP，DP，± DP）に現れる対称性の

模式図．

【著作権者：社団法人 日本顕微鏡学会】
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図 7（a）の四角で囲んだ回折波（901, −901）で動力学的消

滅則が見出された．これを拡大したのが図 7（b）であり，

矢印で示した線上で強度が消滅していることがわかる．他の

入射でも動力学的消滅則が観察され，これらを満たす空間群

は一意に Bbcb と決定できた．この空間群をもとにして中性

子単結晶構造解析が行われた 8）．

4.3　格子定数・格子歪みの決定

図 3で見たように HOLZ 反射は高角側に強度を持つが，

透過波にはこれに対応して強度の欠損が現れる．これを

HOLZ line 図形と呼ぶ．図 8に Si ［111］入射，加速電圧

100 kV での例を示した．細い暗線が HOLZ line である．

HOLZ 反射は大きな逆格子ベクトルを持つため，その

Bragg 条件を満たす位置は格子定数および加速電圧の変化に

敏感である．したがって対応する HOLZ line の位置もこれら

に敏感であり，HOLZ line の位置を運動学回折理論もしくは

動力学回折理論を用いて解析することで格子定数を決定でき

る．HOLZ line の位置を精度よく検出するために，Hough 変

換を用いる方法 9）が提案されている．さらに，収束電子線の

位置を 2 次元的にスキャンして各点でこの解析を繰り返すこ

とで，試料の 2 次元的な歪み分布を得ることができる 10）．こ

の方法は半導体デバイスの歪み分布の解析に威力を発揮して

いる．

この方法では，大きい歪みを持つ界面の近傍などで，電子

線照射領域内で歪みが均一になっていない場合は解析できな

かったが，そのような場合にも適用可能な方法が最近提案さ

れている 11,12）．

4.4　格子欠陥（積層欠陥・転位など）の同定

LACBED 法を用いて試料の広い領域に電子線を照射する

と，試料の位置情報も同時に取り込むことができる．この方

法で格子欠陥による歪みの影響を調べて，転位のバーガース

ベクトル，積層欠陥の変位ベクトル，双晶境界の角度などを

決定することができる 13）．

転位のバーガースベクトルの決定について説明しよう．

図 9に LACBED 法による転位の観察を模式的に示した．入

射電子線をわざと defocus して転位による歪み領域全体を照

射するようにすると，歪みによりブラッグ条件が変化するた

め CBED 図形の反射線が「ねじれ」を示す．このねじれの

節の数 n と，バーガースベクトル b と反射の逆格子ベクト

ル g の間には，g·b=n なる関係がある．複数の反射からこの

節の数を読み取り，連立方程式を解くことで，バーガースベ

クトル bが決定できる．

4.5　定量構造解析（原子位置・温度因子・静電ポテン

シャル分布解析）

厚さ・方位一定の領域から得られた CBED 図形の強度は，

動力学回折理論による強度計算と直接比較できる．さらに，

エネルギーフィルターを用いて 10 eV 程度以上の主にプラズ

モン損失による非弾性散乱バックグラウンドを除去すること

で，定量解析に耐えるCBED強度データが得られる．このデー

タと動力学回折強度計算を非線形最小二乗法によりフィッ

ティングすることで，X 線・中性子回折で行われているよう

な結晶構造解析が可能になる．すなわち原子位置，温度因子，

低次結晶構造因子を精密化することができる．さらに，得ら

れたパラメータから，フーリエ合成により結晶の単位胞内の

静電ポテンシャル分布，さらには電子密度分布が得られ

る 6,14 ～ 17）．高分解能電子顕微鏡法と違って，CBED 法では回

折波間の干渉を用いないので，コントラスト伝達関数の影響

を受けない．このため高散乱角までの反射を解析に取り入れ

図 7 （a）Sr3Ru2O7［001］入射 CBED 図形および（b）901 お

よび −901 回折波の拡大図．矢印で示した線上の強度が消滅し

ている． 図 8　Si［111］入射，加速電圧 100 kV での HOLZ line 図形．

【著作権者：社団法人 日本顕微鏡学会】
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てはるかに高い分解能が得られる．

この方法は，X 線・中性子回折にはない，ナノ領域の局所

構造解析という特徴を生かして今後大きな発展が期待でき

る．これまで，動力学回折強度計算に長い時間がかかるとい

う問題があったが，並列計算の導入で大幅な計算高速化が可

能となり，解析可能な範囲が大きく拡がった．これは CBED

図形の異なる入射角度の計算が互いに独立に実行できること

を利用している．

CBED 法を用いて Si の静電ポテンシャル・電子密度分布

を求めた例を紹介する 15）．エネルギーフィルター電子顕微鏡

JEM-2010FEF を用いてイメージングプレート上に記録した

CBED 強度データを解析し，温度因子および低次結晶構造因

子を決定した．この結果から得た静電ポテンシャル分布およ

び電子密度分布を図 10に示す．0.5 e/Å3 の等電子密度面の

上に静電ポテンシャルの値をグレースケールでプロットした

ものである．隣り合う Si 原子間の結合電子が明瞭に見られ

る．さらに，結合電子の位置で静電ポテンシャルの値が低下

しており，Si 原子周りで逆に増加していることがわかる．こ

れは，結合電子位置では負電荷により静電ポテンシャルが低

下し，結合電子を供出した Si 原子位置では電子が減った分

だけ静電ポテンシャルが増加していることを示している．

5.　まとめ

CBED 法の基礎的なこと，撮影する際の tips およびいくつ

かの解析手法について述べた．CBED 法は，ナノメーターサ

イズの局所領域から実験パラメーターをコントロールして精

度の高い回折強度データが得られるきわめてユニークな手法

である．STEM 法と関連が深いコヒーレント CBED 法は取

り上げることができず，また各解析手法については紙面の制

限でごく簡単な説明にとどまったが，本稿をきっかけとして

CBED 法を試していただければ幸いである．

本稿に有益なコメントをいただいた東北大学多元物質研究

所の寺内正己教授に感謝いたします．
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