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前回の講座では主に球面収差係数が 1 mm 程度の汎用装

置における high-angle annular dark-field（HAADF）scanning

transmission electron microscopy（STEM）像を中心に解説を

行った 1）．今回は前回記述することができなかった bright-

field（BF）STEM 像の解説と，発展が著しい球面収差補正

STEM 像の解釈を中心に，必要不可欠なポイントの説明を通

して本稿を著す．なお，章の構成やポイントは前稿から連続

するように記述した．

4.3　BF STEM 像について

ポイント 6：2 種類の BF STEM 像

BF STEM 像は比較的容易に取得できるが 2,3），検出器の取

り込み角度によって 2 種類の像が報告されている 4）．BF 検

出器の取り込み角度を小さくして得られる BF STEM 像（以

下 low-angle（LA）BF STEM 像と呼ぶ）は近似的に相反定

理によって high-resolution transmission electron microscopy

（HRTEM）像と同等と考えることができる 2,5）．そのため，

試料厚さや焦点外れ量によって像は複雑に変化し，コントラ

ストの反転も生じる．すなわち，その像は結晶の投影像と一

対一に対応するわけではない．

一方，取り込み角度の大きい BF STEM 像（以下 high-angle

（HA）BF STEM 像と呼ぶ）では HRTEM 像との相反定理は

成立しない．HABF STEM 像は BF 検出器の取り込み角度を

入射収束ディスクと同程度に広く取ることによって得られ，

弾性散乱された強度の大部分を検出する．入射プローブが原

子柱の位置にある場合，fiber-optic 効果によって原子柱内に

電子が局在しチャンネリングをするため 6），非弾性散乱が生

じ易くなる．一方，入射プローブが原子間に位置すると，電

子は特定の原子柱に局在しない．その結果，原子が散乱中心

となる熱散漫散乱は弱くなり弾性散乱の強度を検出する

HABF STEM 像では原子位置の強度が弱く原子間位置で強度

が強くなる．つまり，熱散漫散乱電子を直接検出するのが

HAADF STEM 像ならば，熱散漫散乱された電子の量を弾性

散乱からの差分として検出するものがHABF STEM像である．

図 1（a）–（c）に同領域・同条件で撮影された Si(011) の

LABF STEM 像（BF 検 出 器 の 半 角 度：3 mrad），HABF

STEM 像（BF 検出器の半角度：18 mrad），HAADF STEM 像

をそれぞれ示した．図 1（d）–（f）はそれぞれのノイズ除去像，

図 1（g）–（i）にはそれぞれに対応した計算像を示してある．

それぞれの像の右下にコントラストを反転させた像を挿入し

た．各像はほぼ同条件で得られたにもかかわらず，LABF

STEM 像と HABF STEM 像はコントラストが異なっている．

また，HABF STEM 像は HAADF STEM 像の反転像である．

HABF STEM 像と HAADF STEM 像は LABF STEM 像に比べ

て S/N が悪く像質が落ちる．最近，球面収差補正した STEM

装置を使った LABF STEM 像の成果が報告されている 7）．

5.　球面収差補正 STEM 像について

5.1　球面収差補正について

ポイント 7：分解能と S/N の向上

前稿のポイント 1 で述べたように球面収差補正した装置で
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は CsC が非常に小さくなるため，最適な収束角は広くなる．

そのため分解能が上がると同時に強度も増加し S/N が飛躍

的に向上する 8,9）．また，収束した電子線の主極大に比べ副

極大の強度は非常に小さくなり偽構造はほとんど現れな

い 10）．この点を汎用の HAADF STEM 像と球面収差補正し

た HAADF STEM 像の実験像で確認した結果を図 2 に示す．

このレンズ条件での最適な半収束角は約 38 mrad であるが，

20 mrad で良い実験像が得られた．この相違についての議論

は他に譲る．

Si(011) の球面収差補正 HAADF STEM 像では汎用の

HAADF STEM 像と比較して亜鈴構造は明瞭に分離し，S/N

も飛躍的に向上している．一方，SrTiO3(001) の球面収差補

正 HAADF STEM 像では，O の原子柱を検知することはでき

ないが，Sr の原子柱と Ti(O) の原子柱の相違は明瞭になって

いる．更に格子間位置のバックグラウンドが非常に小さいた

めバックグラウンド除去による不確定性がなくなり，動力学

計算を基にした局所領域での構造と組成の決定が高精度にで

きる．現在，球面収差補正した HAADF STEM 法の普及に伴

い，オングストローム以下の空間分解能による構造，組成お

よび極性の決定などが活発に行われ始めている 11 ～ 16）．

ポイント 8：焦点外れの量と厚さ依存

ここでは，球面収差補正 HAADF STEM 像の焦点外れ量と

厚さの依存性が汎用の STEM 像と大きく異なることを指摘

する．図 3 は球面収差補正した SrTiO3(001) の HAADF

STEM 像の焦点外れ量と厚さに対する依存性を示した計算結

果である．従来の装置に比べて球面収差補正した装置では最

適な焦点外れ量の値は 0 nm 近傍となり，像の形成は焦点外

れ量の狭い範囲のみで生じている 10）．同時に，厚さの依存

性は薄い領域に限定される．このように球面収差補正した

HAADF STEM 像では，各原子柱での相対強度の変化はほと

んどないが，像の形成に寄与する焦点外れ量と厚さは限定さ

れた範囲となる．

図 1 （a）–（c）実験によって得られた Si(011) LABF STEM 像，

HABF STEM 像，HAADF STEM 像．（d）–（f）ノイズ除去した像．f
（g）–（i）焦点外れ量をそれぞれ −40, −55, −75 nm で計算された

像．それぞれの像の右下にコントラストを反転させた像を挿入

した．実験条件および計算に使用された共通の条件は，加速電

圧 =200 kV，CsC =1.0 mm，α=12 mrad であった．

図 2 加速電圧 200 kV において従来の装置（CsC =1.0 mm, 
α=12 mrad） と 球 面 収 差 補 正 し た 装 置（CsC =0.005 mm, 
α=20 mrad）で撮影された Si(011) と SrTiO3(001) の HAADF 
STEM 像．なお，検出角度は両者共に 36–96 mrad とした．

図 3　球面収差補正した条件で計算された SrTiO3(001) HAADF 
STEM 像の厚さと焦点外れ量依存性を示した計算結果．計算条

件は CsC =0.005 mm, α=20 mrad，検出角度を 36–96 mrad とした．

【著作権者：社団法人 日本顕微鏡学会】
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ポイント 9：浅い焦点深度

今までのポイントでは，収束電子線が原子柱に位置する場

合，結晶ポテンシャルによって入射電子がチャンネリングす

る間に熱散漫散乱を受けて HAADF STEM 像が形成されると

する fiber-optic 効果に基づいて説明を行った．ここでは球面

収差補正した STEM と汎用の STEM の相違を焦点深度の考

え方から議論する．光学のレンズでは一般に波長を λとし

た場合に分解能 δと焦点深度 d の関係は

δ2= (λ( /2)λ d，

となるので分解能の高いレンズは焦点深度が浅くなる．つま

り，球面収差補正した STEM 像は分解能の高い光学レンズ

に対応している．球面収差係数がミリメートル程度の汎用の

STEM 像では焦点外れ量の変化に対して鈍感であるが，球面

収差補正した STEM 像では焦点外れ量の変化に非常に敏感

になる．

このことを波動場の計算で確認する．図 4 に SrTiO3(001)

に球面収差補正された収束電子線が各原子柱の位置に入射し

た時の波動場を計算した結果を示した．汎用の STEM 装置

の場合，収束した電子線は原子柱の位置に強く局在し，厚さ

が深くなるにつれて減衰しながら広がるが，球面収差補正し

た STEM 装置（CsC =0.005 mm, α=20 mrad）では焦点外れ量

の依存性が強いため電子が局在する領域は焦点位置近傍に限

定される．また，O 原子柱では Sr や Ti の原子柱のようには

強く局在しない．すなわち，球面収差補正した収束電子線は

結晶ポテンシャルによって原子柱内に局在してチャネリング

する効果より広がる効果の方が顕著になっている．ポイント

8 で述べたように球面収差補正した HAADF STEM 像の厚さ

依存性が表面近傍に限定されることも波動場の計算から確認

することができる．この傾向は CsC が小さくなり，収束角が

大きくなるほど顕著になる．

ポイント 10：色収差の効果

汎用の STEM の解析では色収差の効果は無視して議論する

ことができるが，球面収差補正を行うと現状では色収差の影

響は無視できない 17）．ここでは，球面収差補正した STEM

における色収差の効果を through-focus 像との比較から議論す

る．図 5 は実験によって得られた球面収差補正した Si(011)

の through-focus HAADF STEM 像である．半収束角度は

20 mrad と 15 mrad に変化させて実験を行った．全ての実験

像は最も高いコントラストを示す焦点外れ量の値を“Just “

defocus”と定義し，そこから under focus 側に 30 nm，over 

focus 側に 30 nm 焦点外れ量を変化させて像を得た．それぞ

れの条件において，Just defocus では亜鈴構造が明瞭に分離で

きている．さらに，半収束角が 15 mrad と 20 mrad の像には

ほとんど違いがない．球面収差係数，半収束角および焦点外

れ量のみを考慮した計算像と実験像の不一致は明瞭である．

ここでは色収差の効果はコントラスト伝達関数に包絡関数

をかけて実効的なコントラスト伝達関数 18 ～ 20）として導入し

図 4 SrTiO3(001) の各原子柱の上に球面収差補正した ΔfΔ =0 nm と −20 nm のプローブが入射した際に結晶内に形成される波動

場を厚さの関数として示した結果．計算条件は加速電圧を 200 kV とし，球面収差係数と収束角度は 0.005 mm, 20 mrad とした．

ΔfΔ =−20 nm は試料表面から 20 nm の深さの近傍で焦点を結ぶ．

【著作権者：社団法人 日本顕微鏡学会】
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た．図 6 に球面収差補正した HAADF STEM の実験像と色収

差を考慮した計算像を比較した結果を示す．色収差を考慮す

ると焦点外れ量の変化に対してコントラストの変化が鈍感に

なり，±30 nm の焦点外れ量でも像のコントラストは残る．

このように，現状の球面収差補正した STEM 像を定量的に

解釈するためには，CsC と焦点外れ量だけでは定量的な議論

はできず，色収差等の効果を考慮しなければならない．色収

差のより厳密な取り扱いでは，電子線のエネルギー変動に

よって焦点外れ量がガウス分布に従うとして計算する 21）．

更に，定量解析には probe の spatial incoherence の議論も必

要となる 22 ～ 24）．今後，これらの効果の定量解析に及ぼす影

響をより詳細に議論する必要がある．

5.2　球面収差補正 HAADF STEM による軽原子の直視

ポイント 11：軽原子の直視

よく HAADF STEM 像では軽原子柱は検知できないなどの

議論がある．そこで，軽元素からなる Al2O3 と重元素と軽元

素からなる SrTiO3 を対象にした計算像（図 7）を用いてこ

の点を検証する．球面収差補正した装置を使うと Al2O3 では

酸素の原子柱のポテンシャルは Al の原子柱より大きいため，

Al の原子柱と酸素原子柱を白い点として明瞭に検知するこ

とができる．一方，SrTiO3 では，酸素の原子柱のポテンシャ

ルは他の原子柱に比べると非常に小さく球面収差補正した

HAADF STEM 像でも酸素の原子柱を検知することは非常に

難しい．このように，HAADF STEM によって軽元素の原子

柱が直視できるか否かは，簡単に原子番号のみでは議論でき

ず動力学計算による検証が必要となる．

6.　まとめ

球面収差補正 STEM の登場によって新たな発展を遂げた

STEM 法はオングストローム以下の分解能で局所領域の構造

解析ができるようになった．STEM に電子エネルギー損失分

光法（Electron Energy-Loss Spectroscopy: EELS）を組み合

わせた STEM-EELS の研究は HAADF STEM とほぼ同じ歩

調で進められ，ナノメートル領域の組成及び電子状態に関す

る知見が構造と同時に得られている 25 ～ 30）．先に述べたよう

に，球面収差補正装置は強い強度を持つため，EELS の信号

を容易に取り出すことが出来き，装置の安定性の向上と相

まって飛躍的な発展が期待されている．ここでは詳しく触れ

なかったが，多波動力学計算によるシミュレーションの進歩

も著しく，簡単な欠陥の計算はパソコンで十分でき

る 10,31 ～ 33）．現在の STEM は HRTEM に比べると装置の安定

性はまだ十分ではないが，今後局所領域の構造，組成および

電子状態の定量解析の手法として中心的な役割をなすことは

間違いない．

終わりに，共同研究者の方々，特に株式会社富士通研究所

の小高康稔氏，および東京理科大学の大学院生である倉持幸

治氏と大塚真弘氏に感謝します．
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図 6 図 5 の Si(011) の through-focus HAADF STEM の実験像

（左列）と色収差を考慮した計算像（右列）の比較．加速電圧

は 200 kV．

図 7 （a）Al2O3 と（b）SrTiO3 の球面収差補正した HAADF 
STEM 計算像．それぞれの像の右上には射影された結晶ポテン

シャル（最大値と最小値を gray scale で表現）を挿入してある．

計算条件は共に CsC =0.001 mm, α=20 mrad, 200 kV，厚さ 50 nm
である．
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