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1.　はじめに

通常の透過型電子顕微鏡（TEM）で得られる像は，試料

の投影像である．走査型共焦点電子顕微鏡法（SCEM）は，

(S)TEM 観察において深さ分解能を向上させる事により，試

料の 3 次元構造・断層像の高分解能観察ができる可能性を有

していることから注目を集めている．通常の STEM では試料

面上に入射する収束電子ビームを走査コイルによって 2 次元

に走査し，試料によって散乱された透過電子を試料下にある

検出器によって検出し，試料各位置の検出信号強度から 2 次

元像を得る．検出器はほぼ逆空間上，すなわち回折像面に位

置する．一方，SCEM の場合，図 1のように試料下の結像

レンズ系によって検出器位置を試料の像面となるようにし，

検出器直上にはピンホールを配置して，ある特定の深さから

来る散乱透過電子のみを検出器にて検出する．つまり検出器

（ピンホール）は実空間上に存在することになる．こうして

入射電子プローブを再びピンホール位置に収束させることに

よって共焦点光学系が実現し，SCEM を行うことができる．

世界で初めての SCEM は Argonne 国立研究所の Zaluzec ら

によって開発された 1,2）．彼らは収差補正のない電子顕微鏡

において共焦点光学系を形成し，厚い試料でもコントラスト

よく内部構造が観察できることを示した．彼らは，試料面上

において XY 走査された電子プローブを，結像レンズ系側の

Descan コイルによって同期させて振り戻してピンホール位

置に固定し，ピンホールを通過した SCEM 信号を検出して

像を得ている．この方式の場合，ピンホール上における

Descan の同期位置制御の高精度な制御が困難である点と，

XY 面のみの Scan-Descan であるので，電子プローブの収束

点を Z 方向に変化させた時には，ピンホール位置への再収

束点の高さもずれてしまう（共焦点条件からはずれてしまう）

ことが欠点であった．また彼らは明視野（BF）結像のため

後述するように十分な Z 分解能が得られていなかった．

一方，我々はビームを走査せず，共焦点光学系を固定した
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ムを開発した 3）．このシステムはピエゾ素子による試料の

3 次元精密駆動が可能な試料ホルダーとその制御電源，3 次

元走査・像出力用のソフトウエアから構成される．さらに我々

は円環暗視野（ADF）共焦点結像法を考案し，世界で初めて

ナノスケール深さ分解能の SCEM イメージングに成功し

た 4,5）．本稿では ADF-SCEM の原理と概要について紹介する．

2.　3D試料走査システムの開発

試料走査ホルダーの写真と概要図を図 2に示す．試料は

チューブピエゾ素子によって XYZ 方向の駆動を行う．PC か

らの XYZ 位置制御は，DA コンバーター（NI-DAQ PCI-

6259）からの出力信号を 3 チャンネル増幅電源（Mess-tek

M-2629B）によって増幅し，試料を 3 次元駆動する．駆動最

大距離は ± 150 V において X：±約 1.3 μm，Y&Z：±約 13 μm

である．DA コンバーターは 16 bit 分解能であるので，最小

駆動ステップは ±150 V に対して X：約 0.04 nm Y&Z：約 0.4 nm

である．

チューブピエゾの XYZ 移動の方向は必ずしも TEM にお

ける XYZ 軸と一致しない．そのため，指定位置（x, y, z）に

対し，以下の式（1）に示すような行列変換をかけて正確な

（X, Y, Z）位置に補正し，試料位置を制御する．

1

0 1

1

X a b x
Y c d y
Z e f z

⎛ ⎞ ⎛ ⎞⎛ ⎞
⎜ ⎟ ⎜ ⎟⎜ ⎟= +⎜ ⎟ ⎜ ⎟⎜ ⎟
⎜ ⎟ ⎜ ⎟⎜ ⎟
⎝ ⎠ ⎝ ⎠⎝ ⎠

 （1）

ここで a, c は像のゆがみを補正し縦横等方的にするためのパ

ラメータ，b, d はステージを Z 方向に動かした時に像が XY

面内位置ずれしないようにするパラメータ，e, f は XY 走査

時において Z ずれが生じないようにするためのパラメータ

である．これにより連続断層像シリーズの等方な 3 次元

キューブを得ることができる．

本試料走査システムの性能評価のため，収差補正のない

JEM-2100F（Cs = 1.0 mm，Cc = 1.2 mm）に搭載し，BF 検出

器直前にピンホール絞りを取り付けてカーボン膜上金粒子を

明視野モード SCEM により観察した結果，0.235 nm の格子

像が確認でき，本試料走査ステージは高分解能観察に適用可

能な性能を有していることが確認された．撮影時間は，走査

スピード 0.1 ms/point，1024 × 1024 画素の像に対して約 105

秒である．また最近，2 軸傾斜タイプも開発し，結晶性試料

の晶帯軸入射観察も可能になっている 6）．

3.　ADF-SCEM

ADF-STEM は円環状の検出器を用いて像を得るが，SCEM

では円環状散乱ビームをピンホール上に再収束させなければ

ならないため，ハイコントラスト対物絞り位置またはコンデ

ンサー絞りに円環型の絞りを挿入して ADF 共焦点結像を行

う．本研究では，円環型の絞りは FIB を用いて Mo プレート

に加工して作製した．これを図 3のように対物絞り位置に

挿入してダイレクトビームをカットし，ダイレクトビームよ

りも外側の散乱ビームをピンホール面に収束させピンホール

を通過した信号を検出器にて検出した．

図 4は BF および ADF モードにおける SCEM の結像光学

系を示している．SCEM において像強度 I は

I(II r,rr ΔfΔΔ ) ff = |V(VV r) r ⊗ [P[[ 1(− r,rr ΔfΔΔ )ff P)) 2P (r,rr − ΔfΔ )]ff |2
（2）

で表わされる．V(VV r)r は試料透過関数，P1P は照射系の点像分

布関数，P2P は結像系の点像分布関数である．r と ΔfΔ はそれ

ぞれ光軸に垂直な面内の位置と正焦点位置からのずれ量であ

る．実際にはこれにさらに色収差と光源サイズ（もしくはピ

ンホールサイズ）によるボケを重畳したものが像強度となる．

我々が実験で用いた電子顕微鏡 JEM-2100F の球面収差係数

Cs の値 1.0 mm，収束半角 αの値 10 mrad を用いてプローブ

図 2　（a）試料走査ホルダー先端部の写真．（b）ステージ走査

システムの概要図．

図 3　ADF 結像系と試料走査システムを用いた共焦点 STEM
の概略図．
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の XZ 面での形状を計算したものを図 5左に示す．照射系の

プローブの縦サイズは 60 nm 程度であることがわかる．我々

は ADF 結像系による SCEM を行っており，そのような ADF

結像系のプローブ形状は図 5中央のようになる．ピンホー

ルサイズが点であると仮定した場合，ADF-SCEM の深さ分

解能は図 5右の計算結果から 80 nm 程度になることが分か

る．しかしながら，BF モードの場合，支配的なコントラス

トは振幅コントラストであり，図 4上に示すように，対象

物のサイズが d，収束半角が αの時，ピンホールに入射する

電子線強度は対象物が d/2αだけ上下しても変化がない．す

なわち BF モードで振幅コントラストを観察する限り，この

間では像コントラストは変わらない．よって深さ分解能は点

像分布関数で期待されるよりも悪い d/αとなる．これは薄膜

などに対して深さ分解能は得られないことを意味してい

る 7 ～ 10）．一方，ADF モードの場合，図 4下に示すように試

料高さが変われば試料からの散乱ビームの収束位置はピン

ホール位置からずれるため試料が共焦点条件位置にある時の

み像強度が得られる．この場合，深さ分解能は照射光学系と

結像光学系の点像分布関数によってほぼ決められる．ピン

ホールを大きくしていくと深さ分解能は劣化する．なお，後

述の照射系・結像系ともに球面収差が補正された装置の場合，

照射系 α = 18 mrad，結像系 α = 20–28.5 mrad とすると深さ

分解能は 6 nm 程度になることも計算で予測された．ただし

このような球面収差補正系では色収差やピンホールサイズの

効果が顕著になり，深さ分解能は 10 nm 以上になってしま

うことも計算と実験により明らかとなった．

4.　ADF-SCEM観察

図 6は炭素支持膜上の Au ナノ粒子を含む Ge 薄膜の ADF-

SCEM 観察結果である（JEM-2100F 使用）．（a，b）は XY 面

の走査像，（c）は XZ 面の走査像である．照射光学系の収束

半角は 10 mrad，ADF 絞りの内外取込半角はそれぞれ 17,

21 mrad，ピンホールの直径は 50 μm のものを使用し，これ

は試料面上に換算して 0.7 nm であった．STEM プローブ径

は 0.2 nm であった．（a，b）において大きさ数 nm の輝点が

Au ナノ粒子である．試料高さ 112 nm の変化により，明るく

光る部分が異なっていることが分かる．（c）は（a）の矢印

位置において，ステージの XZ 走査によって得られた XZ 断

面の観察像となっており，Ge 膜のカールしている様子や Au

ナノ粒子の分布が明瞭に観察できる．この条件での ADF-

SCEM 像の計算機シミュレーションで計算した Z 方向分解

能はおよそ 80 nm であったが，実際には（c）を良く見ると

上側に弱いコントラストが伸びて Z 方向分解能を劣化させ

ており，これは電子ビームのエネルギー損失に相応した色収

差によるボケと考えられる．

同条件で我々はカーボンナノ構造の 3D 観察を行った 4）．

照射ビームの収束半角は 10 mrad，ADF 絞りの内外取込半角

図 4　BF モードおよび ADF モードでの共焦点 STEM の試料

位置の変化に対する像強度の違いを示す模式図．

図 6　カーボン膜上の金粒子分散 Ge 膜の ADF 共焦点 STEM 観察結果．（a，b）XY 面走査像，（c）XZ 面走査像．（a）と（b）
は試料高さを 112 nm 変化させて撮影された．

図 5 通常の STEM プローブ P1，円環プローブ P2 および共焦

点 STEM の P1P2 の強度の計算結果．

【著作権者：社団法人 日本顕微鏡学会】



顕微鏡 Vol. 46, No. 1 （2011）64

はそれぞれ 12, 14 mrad であった．図 7（a）は試料の SEM 像

であり，試料がらせん形状を持つナノコイルであることがわ

かる．これを ADF-SCEM 観察した結果の一部が（b，c）に示

されており，この 2 つの高さ変化量は 400 nm である．特定

の高さの部分のみが結像されていることが分かる．このよう

な断層像を，100 nm ステップずつ高さを変えて 27 枚撮影し，

それらを用いて Surface レンダリングして 3D 再構築したもの

が（d）である．3D 再構築には Mercury Computer Systems,

Inc. AVIZO（Ver.5.0）を用いた．これにより SCEM がナノ構

造 3D 観察のツールとして有用であることが示された．

5.　深さ分解能の向上に向けて

汎用の STEM では，球面収差が収束ビームのサイズを左

右し，我々の JEM-2100F では最小となるのは収束半角

α = 10 mrad の時で，その時のビームの縦のサイズはおよそ

80 nm であり，SCEM の深さ分解能もそれとほぼ同等となる．

そこで我々はより高い深さ分解能を目指し，Oxford 大学に

ある照射系・結像系に球面収差補正機を搭載した JEM-

2200MCO 11,12）を用いて ADF-SCEM の実験を行った．図 8は
コアシェル構造をもつ磁性メソポーラスシリカ粒子の観察結

果であり，（b，c）は JEM-2100F において TEM-Computed

Tomography（CT）によって得られた XY 断層像および XZ 断

層像，（e，f）は JEM-2200MCO において ADF-SCEM によっ

て得られた XY 断層像および XZ 断層像である．ADF-SCEM

像は，照射系収束半角 18 mrad，ADF 絞りの内外取込半角は

それぞれ 20, 28.5 mrad，ピンホールの直径は試料面上に換算

して 0.24 nm の条件で得た．また TEM-CT は試料を −60°か

ら + 60° まで 2° ずつ傾斜させながら計 61 枚の HAADF-

STEM 像を撮影し，それを 3D 再構築したものをもとに得た．

これらの像から，外殻とコアの構造が明瞭にわかり，またコ

アが中空構造であることが初めて明らかとなった．ADF-

SCEM 像 の XZ 像 に お い て こ の 中 空 コ ア の Z 方 向 の

Elongation から，深さ分解能はおよそ 20 nm 程度であること

がわかる．

ADF-SCEM の計算機シミュレーションにより，JEM-

2200MCO の本実験条件での深さ分解能は色収差を無視する

とおよそ 6 nm であるが，色収差の影響により実際の実験で

は 20 nm 程度になっている．この色収差は Deconvolution に

よる除去が期待でき，我々は Deconvolution による 10 nm 以

下の深さ分解の実現を目指している．

6.　まとめ

ADF-SCEM の原理と概要について簡単に紹介した．SCEM

は，収差補正型の TEM を用いても深さ分解能は現状では

10–20 nm 程度であるが，面内方向は通常の STEM と同等の

原子分解能が可能であるため，高分解能断層像観察技術とし

て期待される．また，任意の Z 位置の断層像を 1 枚の走査

像取得で得ることができるため，内部構造のその場観察への

応用にも有用である．
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図 7　カーボンナノコイルの（a）SEM 像，（b，c）ADF 共焦点 STEM 像，（d）3 次元再構築結果．

図 8　メソポーラスシリカコアシェル粒子の TEM-CT と ADF
共焦点 STEM による観察結果の比較．（b，c）は TEM-CT に

おける 3 次元再構築から得た XY スライス像および XZ スライ

ス像であり，（b）（c）はそれぞれ互いに白黒各矢印部分の断層

になる．（e，f）は ADF 共焦点 STEM で得た XY スライス像お

よび XZ スライス像であり，（e）（f）はそれぞれ互いに白黒各

矢印部分の断層になる．
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