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1.　はじめに

近年，電子顕微鏡開発以来の重要問題であった対物レンズ

の収差を補正することが可能になった．すでに透過電子顕微

鏡（TEM）1 ～ 3）と走査透過電子顕微鏡（STEM）4,5）のための

球面収差補正技術が実用レベルに達し，それを使った実験的

研究の論文も多数発表されており，日本語の解説も書かれて

いる 6,7）．また海外でも単行本 8）や雑誌の特集号 9）も出版さ

れている．ここでは高分解能 TEM と STEM を中心にして，

収差補正技術の現状を概観してみよう．

2.　球面収差補正の原理

電子顕微鏡の結像用対物レンズの球面収差（係数 Cs）の

問題は，装置の発明以来の懸案であった．このことは，軸対

称の静磁場によるレンズでは負の係数（凹レンズ）が不可能

なために，光学レンズのように，組み合わせで収差を補正で

きない事実に由来する 10）．この問題の解決法として，①　現

用のレンズのギャップや励磁を最適化して Cs を極小化する

こと 11），②　6 極や 8 極の多極子レンズを用いて補正する方

法 1,4），③　現用のレンズ間に薄膜を挿入しそれに電位を与

えて補正する方法 12），④　ホログラフィーも含め撮影後のス

ルーフォーカス像を画像処理し補正する方法 13），④の方法と

は別の形であるがスルーフォーカス像の高速度蓄積による動

的補正 14），などがこの半世紀行われてきた．①の試みについ

ては現用の磁性材料と試料ホルダーの大きさより概ね Cs

= 0.4 mm で飽和しており，近年は④の方法を中心にして様々

の試みが行われてきた．Gabor が球面収差補正のためにホロ

グラフィーを案出したことはよく知られている 15）．1990 年

代後半からのブレークスルーは②の正統的方法を用いたもの

で，この収差補正技術開発は，Scherzer-Rose と Cosslett-

Hawkes らのドイツとイギリスでの長年の電子光学研究の成

果の上に立っているものである．

近年の球面収差補正の技術開発は走査透過電子顕微鏡

（STEM）に対しても行われている．これは結像用の走査電

子プローブを 0.1 nm 以下にしぼるためのもので，補正装置

は STEM の対物レンズ（集束レンズ）の上に置かれている．

この装置は近年 Krivanek を中心に英国ケンブリッジ大学で

開発されてきたもので 4），STEM 専用機である 100 kV およ

び 120 kV の加速電圧をもつバキュームゼネレータ（VG）社

の HB-5 に搭載されて（IBM 5），オークリッジ国立研 16））テ

ストが行われてきた．

ドイツの Haider らが開発した TEM 用の球面収差補正装

置は，図 1 に示すように，対物レンズの下の 2 つの 6 極子

レンズ（図の四角印）とその間をつなぐ 2 つのトランスファー

レンズで構成されている．収差補正装置の全体の長さは約

25 cm で，はじめフィリップス社の熱陰極フィールドエミッ

ション電子銃（thermal-FEG）搭載の 200 kV 電子顕微鏡

（CM-200）に取り付けられ，ドイツのユーリッヒ研究所で実

用テスト実験が行われた 17）．ここで 6 極子レンズの間をつな

ぐトランスファーレンズが重要な役割をしており，これまで

の他の収差補正装置 12）で cm オーダーであった 5 次の球面

収差係数（C5）は数 mm となっている．また通常の装置で

対物レンズの下部にある非点収差補正用コイルは取り除か

れ，この装置の中で収差の一つとして一括して補正する．こ

の下に中間レンズと投影レンズがあり，制限視野回折法など

の機能は通常の 200 kV の TEM と何ら変わることなく使う

ことができる．

このレンズパラメーターのその場測定には 1977 年に

Zemlin が発表したコマ収差補正の論文が基礎になってい
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る 18）．この方法は非晶質膜を種々の斜め入射条件で高倍率撮

影しそのフーリエ変換図形の組（Zemlin’s tableauと呼ばれる）

の楕円度やリングの数から，各種のレンズ係数や非点収差状

態および焦点はずれ量をその場で測定し，次いでそのデータ

を使ってコンピューターで上記の 6 極子の最適励磁電流を求

め収差を補正する．図 2 はゲルマニウム非晶質膜を種々の

傾斜入射条件で撮影した像のフーリエ変換図形である 2）．コ

ンピューターによる電子顕微鏡制御技術，高感度デジタル

CCD カメラの進歩，およびドイツと英国での電子光学技術

の地道な蓄積の下で，この論文が収差補正装置の実用化に貢

献したことは印象的なことである．

球面収差補正装置（Cs-corrector）のもう一つの応用は，

前記のように STEM の分解能向上である．ケンブリッジ大

学では 1990 年代後半から Krivanek が実験を始め，上記の

Zemlin の方法とは異なり，Ronchigram を使い調整する方法

を実用化した（図 3 の黒矢印の間が補正レンズ）4）．STEM

暗視野像の場合は TEM のように Cs がゼロか極小になった

ときに位相コントラストがどのくらい生じるかというコント

ラスト伝達関数の議論 8）は不要であり，電子ビームがサブ Å

に絞れるかだけで装置の性能が決まる．

この Krivanek の補正装置は 4 極子と 8 極子を組み合わせ

たもので，Haider のものより構成が複雑で，コンピュータ

なしではその制御は不可能であった．まず 120 V の VG 社の

STEM でのデータが発表され，（IBM 5），オークリッジ国立

研 16）），次いで 300 kV の STEM に搭載された収差補正装置

による 0.1 nm 以下の分解能のデータも出た．

以上見たように，現在 TEM および STEM 用としては 6 極

子を使ったもの（CEOS-FEI, CEOS-JEOL, CEOS-Hitachi），

STEM 用として 4 極子と 8 極子を使ったもの（NION-VG）

が実用化に成功して各種のデータが発表されている．また

6 極子タイプを改良した国産の補正装置も実用化している

（JEOL）19）．

図 1　Rose-Haider 型収差補正装置内の 6 極子レンズと転送レンズの配置 1,17）

図 2　収差状態を測定する Zemlin 図形の一例 2） 図 3　収差補正装置（矢印）を搭載した STEM 4）

【著作権者：社団法人 日本顕微鏡学会】
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3.　実際の Cs-corrected TEM

以上のような研究の流れを見据えて，2000 年以後名大―

JFCC―東大のグループでは，国産の 200 kV 電界放射型電子

顕微鏡に CEOS 社の収差補正装置を組み込んだものを作り，

それが超微粒子（クラスター）および界面の原子レベルの観

察にどの程度有効かということを調べてきた 8,20）．

図 4 は開発した装置の概観図である．200 kV の熱陰極

フィールドエミッション TEM の対物レンズの下に収差補正

装置（矢印の銀色の部分）を追加した．開発途中の改良によっ

て装置の操作性は格段に向上し，ビーム偏向やイメージシフ

トおよび最終的な非点補正は従来装置の操作卓のつまみでで

きるようになった．また制限視野回折やナノビーム回折はこ

れまで通り可能である．ちなみに球面収差補正前の対物レン

ズの球面，色収差係数はそれぞれ 0.5 mm と 1.1 mm（補正後

1.45 mm）である．

図 5 は最初の観察試料として試みた SiO2 /Si(100) 界面の高

分解能像である 21）．収差補正した TEM の最大の特徴は，格

子像が高コントラストで観察できる条件で界面にフレネル縞

が見えないことである（白横矢印）．したがってフレネル縞

との干渉による格子像の位置ずれなども極小化することがで

きる．

この電子顕微鏡の位相コントラスト伝達関数 sinχ(u) は，

シェルツァーフォーカス近傍で振動をせず単純な小山のよう

な形で，0.1 nm 以下まで延びている 1,8,22）．現在は色収差など

により点分解能が制限されているが，冷陰極フィールドエ

ミッション電子銃（ΔE ～ 0.4 eV）などを使えば，モノクロメー

ターなしでも 0.1 nm 以下の構造情報が得られる．2009 年に

は冷陰極 FEG 付きの 300 kV 収差補正 TEM/STEM が JST-

CREST プロジェクトとして完成し，実際 0.07 nm 以下の

TEM 像分解能（FFT 図形では 0.05 nm 程度）を実証した 19）．

4.　色収差の TEM 像への影響

すでに述べたように球面収差係数がゼロになると，点分解

能を制限するのは色収差と鏡体などの機械的安定性である．

弱い位相物体に関する線型伝達関数理論を使って減衰関数つ

きのコントラスト伝達関数を計算してみると，電子銃の下の

モノクロメーターを用いて電子線のエネルギー巾を 0.2 eV

にした場合，0.07 nm の分解能に到達できることがわかって

いる 22）．これまでの経験により，偏向系の電気的安定度や試

料ゴニオメーターの機械的安定度および外来からの機械的ノ

イズが現在の点分解能を実際上制限している原因であること

が判明しており，設置部屋の特殊仕様化も含めて，これらの

問題の解決も今後の大きな課題である．

5.　実際の Cs-corrected STEM

先に述べたように，球面収差補正 STEM はこれまで米国

の研究所にある VG 社の装置の改良という形で実現されて

データが得られていた．図 6 はオークリッジ国立研究所の

収差補正 STEM の概観図である 16）．0.1 nm 以下の分解能を

得るためには，電子光学系の最適化のみでなく，加速電圧の

安定性や，偏向系（走査系）および試料ゴニオメータの機械

的安定性も極限のものが求められる．図 7 は類似の装置に

よって Batson によって観察された金の原子クラスター内部

の原子配列の Z コントラスト像である 5）．さらに Pennycook

は 300 kV の VG の STEM（HB-603U）に NION 社の補正器を

取り付け，シリコン結晶の欠陥観察を皮切りに種々の界面観

察に大きな成果を上げた 23）．その範囲は半導体，セラミック

ス，準結晶に及んでいる．近年，通常の TEM の照射系に収

差補正器をつけた TEM/STEM 装置も普及し（JEOL，FEI），

また VG 社以外の STEM 専用装置も商用化されている

（Hitachi）．

6.　収差補正 TEM/STEM による最近の成果

収差補正 TEM による微粒子，界面の観察で特徴的なこと

はすでに述べたように表面や界面でフレネル縞がない格子像

が得られる―しかも 0.1 nm 以下の分解能で―ということで

図 4　名大－日本電子により共同開発された収差補正 TEMの外観 20）

図 5 SiO2 /Si（100）界面の収差補正高分解能 TEM 像 21）

【著作権者：社団法人 日本顕微鏡学会】
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ある（図 5）21）．また位相コントラストは基本的にディフォー

カスのみで決まるのでいわゆるフーリエ像が得られ 24），それ

を利用して TEM での Z スライス像 25）や格子像で問題になる

g と h- 回折波の干渉である非線形格子像の除去ができる 26）．

また，制限視野回折が視野指定のエラーなくでき，3 nm の

制限視野回折法も確立し 27），それを使って平行入射波での回

折顕微鏡法も成功し，図 8 に示すように 0.078 nm のシリコ

ンダンベル構造も回折図形のみから再生できている 28）．

STEM の応用研究は 1970 年の Crewe の単原子観察から始

まるといってもよいと思われるが 29），昨年で 40 年が経過し

た．ブラジルでの IMC17 でも特別セッションが開かれ，こ

れまでの研究の総括がなされた 30）．現在の STEM の結像法

は 1990 年に Pennycook らによって始められた Z2-γ（γ: 0.5 ～

1.0）に比例するコントラストを与える High Augular Annular

Dark Field (HAADF)-STEM 31）が主なものであるが，2000 年

初頭にはLarge AngleのBF-STEM法も検討された 32）．しかし，

顕著な成果は前者の方法で得られている．また，最近では

図 9 に示すように非晶質炭素膜上のウラニウム単原子や

YBCO 超伝導体結晶の原子コラムの 2 次電子像（SE 像）も

得られている 33）．

近年の我が国からの貢献は Annular Bright field (ABF)-

STEM 法の提案である 34）．これは軽元素がみえないという

HAADF-STEM 法の欠点を補完し，光軸上のせまい検出角を

使う狭義の明視野法（= 位相コントラスト法）のディフォーカ

ス敏感性を軽減した方法である．この方法によって 2010 年

には上記 JST-CREST の 300 kV の装置によって金属化合物中

のリチウム原子コラム 35）が，また 200 kV 装置によって水素

原子コラム 36,37）が可視化されるまでに至った（図 10）．その

他の応用例としての界面や準結晶の高分解能 STEM 観察に

ついては近刊の専門書にまとめられている 38）．

本解説では，STEM-EDX や STEM-EELS の詳細について

は触れる余裕がなかったが，実用材料の元素分析の測定時間

の短縮など収差補正が大きく貢献していることは言うまでも

ない．ホットなトピックスとしては収差補正 STEM による

図 6　収差補正 STEM の外観 16）

図 7 金クラスターの収差補正 STEM 像 5）

図 8　電子回折顕微鏡法によるシリコン〈112〉方位のダンベ

ル構造の分離 28）

図 9 非晶質炭素膜上のウラニウム単原子（白丸内の白点）の

2 次電子像 33）

【著作権者：社団法人 日本顕微鏡学会】
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1 個の原子コラムの元素識別である．すでに Pennycook 39）や

Muller 40）のグループから論文が発表されているが，EELS

マッピングにおいては delocalization 効果―プローブの大き

さより拡大した領域で非弾性散乱の原因となる励起がおき

る 41）―や，結晶中でのブロッフォ波の分布状態の詳細な検

討が必要である．この点が収差補正 STEM 法の今後を議論

する一つの論点となるだろう．また Crewe の仕事の現代版

ともいえる仕事が末永らによって低加速電圧で行われ，炭素

ナノチューブに入れられた金属内包フラーレン内の金属単原

子が可視化されている 42）．また Krivanek もサブナノ分析を

主目的とした 200 kV の収差補正 STEM 専用機を開発してグ

ラフェンを観察している 43）．

7.　我が国の装置開発の現状

§ 2 ですでに述べたように，球面収差補正の研究は我が国

でも 1970 年代からハード 12）およびソフト（画像処理による

補正）14）の面から行われてきた．また，多極子を用いた補正

器の基礎的研究も電子技術総合研究所の岡山らによって行わ

れてきたが，実用機までの発展には至らなかった 44）．1990 年

代から収差補正の研究が特にヨーロッパで発展した一つの理

由は，電子光学の実験データの豊富な蓄積とパソコンによる

制御，すでに記したレンズパラメーターのその場測定法の確

立にその原因があったと考えられる．Haider や Krivanek ら

の実用化の論文が発表されてからすでに 10 余年が経ち，我

が国でもこの技術をマスターし，新しい展開ができる基盤が

すでにできている 7,19）．装置面でも国産の 200 kV の HRTEM

に収差補正装置をつけた最新のものは HAADF-STEM 像で

0.08 nm 以下の分解能を商用機として保証するまでになって

いる．これは電気，機械的安定度の追求が得意な我が国の実

力が徐々に顕れてきた 1 つの例である．また JST-CREST プ

ロジェクトでは 0.05 nm（= 50 pm）点分解能を切る 300 kV

の国産 TEM/STEM 装置も完成して，欧米連合の TEAM プ

ロジェクトと完全に競合できている（図 11）19）．

§ 4 で述べたもう一つの収差補正技術としての色収差補正

装置は Haider らによってすでに発表されており 45），そのテ

スト機が米国のアルゴンヌ国立研究所で稼働している．わが

国でも JST-CREST プロジェクトの末永らにより球面・色収

差補正の低加速の TEM/STEM の開発が進められている 46）．

また，レンズに入射する電子線のエネルギー巾を 0.2 eV 以

下にそろえるモノクロメーターの開発も，ヨーロッパ（デル

フト工大）47）や我が国（東北大－日本電子）48）で行われてお

り，前者は FEI 社によりすでに商品化されている．

8.　収差補正 TEM/STEM の今後

収差補正 TEM/STEM が応用研究に使われるようになって

すでに 10 年が経つ．TEM の分解能は 0.06 nm 程度 49），

STEM 分解能は原子コラムを流れるブロッフォ波の拡がり幅

によって制限されるという考え方もある．EELS 分析の非局

在効果は前述したとおりである．現在まであまりデータがな

いのは 1 nm以下のプローブでの 50 meV以下の高エネルギー

分解能 EELS 測定である．また本文で少し触れた 3D 観察に

ついては，1 nm までの分解能なら通常のトモグラフィー法

を使った STEM 法がベストであるが 50），原子レベルの 3D は

未だ確立しているとは言い難い．Pennycook により始められ

プローブの Z 方向局在性（ΔZΔΔ = λ/λ α2；αはプローブの半角 8））

とディフォーカスを用いた Z-スライス法 51）は原理的には非

晶質担体上の単原子クラスターなどしか適用できない．シリ

図 10 水素化イットリウム（YH2）の〈001〉ABF 像の一例 37）．

A–B 間の強度測定も行い，強い黒い点の中の重心の位置の弱

い黒点が水素原子コラムに対応すると説明されている．

図 11 JST-CREST プロジェクトで開発された 300 kV のダブ

ルコレクター型 TEM/STEM 19）

【著作権者：社団法人 日本顕微鏡学会】
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コン中の砒素の検出に使われた方法 52）も，結晶にプローブ

を入射したときの動力学的回折効果の 1 つの応用問題であ

り 53），顕微鏡法として汎用な方法ではない．さらに共焦点レー

ザー顕微鏡の電子線版も英国と我が国で開発がすすめられて

いるが 54,55），STEM プローブが作り出す結晶中の波動場の Z

方向の局在性は単純なものではないようである．

いずれにしても今後の電子顕微鏡研究において最高性能を

ねらう装置はここで説明した球面と色収差補正装置の装着な

しでは考えられない状況である．もちろんこれに対応した試

料作製技術の改良と電子線照射効果への配慮，および操作技

術の高度化とそれを補うソフトウエアの開発が必要なことは

言うまでもない．
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（追　記）

本文では低加速収差補正装置による末永らの仕事 42）を紹

介したが，ドイツの Kaiser らのグループも SALVE（Zeiss）

と呼ばれる装置を使って 20 kV の低加速でグラフェンなどを

観察している（Ultramicrosc. (2011), in press）．
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