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Recent development of spherical aberration correction in high-resolution electron microscopy 
(Cs-corrected HREM) is reviewed by focusing on TEM instruments. Basis of the the previous 
HRTEM and new scientific elements for Cs-corrected one are summarized, and recent applications 
of the method to nano materials and interfaces are described through explaining its characteristic 
and the future prospects.

1.は じ め に

近年電子 レンズの球面収差補正技術が実用域に達 し.透

過電子顕微鏡(TEM)と 走査透過電子顕微鏡(STEM)の 分

解能は200kVの 加速電 圧の装置で も0.lnmを 切れる

可能性が出てきた.TEMに ついては1949年 のScherzerの 論

文1)以 来,STEMに ついては1970年 のCreweの 実験2)以

来,対 物 レンズの球面収差係数(Cs)と それを打 ち消すデ

ィフォーカス量(⊿f)の 最適化は,高 分解能電子顕微鏡法

(HRTEM)の 中心 的話題 であ った.Rose-Haider3)や

Krivanek4)ら の長年の努力によって多極子 レンズによる球

面収差補正 技術が実用化 され,HRTEMは 新 しい時代に

入ったと言える.し か し,ほ ぼ完全な位相物体である原

子を見る場合のHRTEMに ついてはCs→0,⊿f→0で は像 コ

ントラス トがつかないという新たな問題 も提起 している.

本解説では球面収差補正による分解能向上の現状 を高分

解TEMに 焦点をあわせて説明する.は じめにこれまでの

HRTEMの 結像理論の復習をしてみよう.

2.理 論的整理

2.1こ れまでのHRTEMの 最適結像 と分解能

多 くの教科書や解説にあるように,TEMの 分解能は対

物 レンズの三次の球面収差(係 数Cs(=C3))と 回折収差

の和で主に決まる.5)すなわち像のボケ(収 差)δは.α をレ

ンズを使 う最大の角度 として,次 の式(1)で

〓(1)

書け,こ の δを最小にするαの値は簡単な微分計算によっ

て次の式(2)に なる.

〓(2)

式(1)は それぞれの収差によるボケを幾何光学的に単

純和にしたものである.Scherzerは 透過波 と散乱波の干渉

も.考慮 し,こ の問題を波動光学的に扱 って,わ れわれが現

在用いている分解能の式と最適対物絞 りの大 きさを式(3)

のように求めた.そ してこのαoptの大 きさの絞 りを対物 レ

ンズの後焦面に入れることにより,明視野像のコン トラス

トを得るとともに,後 述の式(9)の コントラス ト伝達関

数が振動する部分を切 って しまう工夫をした.1)

〓(3)

この δをシェルツ ァー分解能,⊿fを シェルツァーフ ォーカ

ス と 呼ぶ.こ の式 に200kVで 加 速 さ れ た電 子 の波 長0

.0025nm,Cs=0.5mmを 入 れる とδ〓0.2nmと な る.

2.2シ ェルツァーの位相コン トラス ト法

上記のScherzerの 論文には、電子顕微鏡版の位相差顕微

鏡の考えも含まれている.試 料に入射 した電子は試料中の

静電ポテンシャルV(x,y,z)と 相互作用して,そ の位相だ

けを変え(屈 折 し),振 幅変化をほとんど受 けない.1),5)し

たがって実空間の一次元座標(λ)で 試料の出射面の波動

関数を記述すると,位 相変調項のみで

〓(4)

となる.こ こで σは2π(1+冊)(β 一v/c)で あ り

相互作用定数という.Vpは 試料の静電ポテンシャルを電子線

の入射方向へ投影 したものである.し たがって完全なレン

ズ系により,この波動関数がこのまま像面に転送されれば,

〓なので,試 料のあるところとない

ところで強度一差がつかない(コ ントラス ト=0).こ の事情

は試料が軽元素の単原子やクラスターの ときに使われる

「弱い位相物体近似」が成 り立つときも同じである.す なわ

ち式(4)を 展開し一次項までとって像の強度を求めると,

〓(5)

となる.5)ここでVp*はVpの 複素共役である.

試料中での電子線の吸収がなければVpは 実数であ り,
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Vp=Vp*で あるので,二 次の非線型項 σ2Vp2を無視すれば

試料のあるところの強度はやはり1と なる.こ こでiは 散

乱波の作る波動場の位相が実空間座標の表示でもπ/2進ん

でいることを表す.式(5)で もし'を 消すことができれば

I =1+2σVpと なって位相物体なのにコン トラス トがつ

くことになる.こ れがゼルニケの位相差光学顕微鏡の原

理である.6)彼は微小 な位相変調円板 を工夫 し.レ ンズの

後焦平面で透過波の位相 をπ/2(expiπ/2=i)ず らした*1.
一方電子顕微鏡では対物レンズの収差とデ ィフォーカスに

よってレンズ伝達関数exp-iX(μ)(μは空間周波数)を 調節

し,特定の散乱波の位相をず らし,位相一差顕微鏡 と同 じこ

とを行 うことができる(関数Xの 形は後述の式(9)参 照).

シェルツァーはこの ような考え方でほぼ純粋な位相物

体である単原子で も像面上に観察可能な強度差(=コ ン ト

ラス ト)をつけることがで きることを上記の論文で示 し

た.す なわち幾何光学的観点からは “問題児”であった球

面収差やディフォーカスは原子 レベルの観察のためには

必須の要素 になったのである.こ れまでの高分解能電子

顕微鏡法は2.1で 議論 した分解能を向上 させることと,

ここで述べた像 コン トラス トをつけることの見事なカウ

ンターバランスの上に成 り立っていたのである.

それでは球面収差を補正 したTEMで はどうなるであろ

うか.Cs=0,△f=0で は,後 に式(9)で 与える波面収差関

数xの 式 と像強度の式(10)か ら,x(u)=0,sinX(μ)=0に

なるので,像 コントラス トはゼロとな り,上 記の 「ゼルニ

ケ法」は使えなくなる.こ のことが 「収差補正TEMで は分

解能は上がるが,像 コントラス トをつける問題 は振 り出

しに戻った」といわれる理由である.一 方,式(5)の 二次

の項はもともと強度が弱いために無視できていたわけで,

この項のみを使 っても高い像コントラス トを得るのは難

しい.妥 協策 としてCsを ゼロに近い有限値 に保つ ことに

よって分解能を稼 ぎ,か つ位相 コン トラス トとしての像

コントラス トをつける結像条件が検討されている.7)

2.3 Delocalizationの 極小化一最適結像条件を決めるも

う一つの要素一

Delocalization(非局在化)と いう単語はHRTEMの 最近

の講演や論文によくでて くる言葉になった.電 子顕微鏡

も含めて顕微鏡は「局所化されたものを観察する」道具で

ある.結 晶内欠陥や表面,界 面などが1対1対 応で試料面

か ら像面へ “写像”されることが理想である.概 略lnm以

上の大きさの構造 についてはこれが実現 しているが,原

子面のオーダーのHRTEM像 では偽像がでることはよく

知 られている.例 えば数原子層の黒鉛結晶のc面 を断面観

察す ると,デ ィフォーカスの度合いによって層数が違っ

て見 える ことがあ るこ とがす でに1970年 代 に飯 島に よっ

て指摘 され ている.8)す な わ ち試料端 の効果 であ るフ レネ

ル縞 と結 晶の原子面 か らの格子縞の干渉 によって表血 界

面 の数層 は間隔や コ ン トラス トが実 際 とは違 った像が で

るこ とがあ る.こ れ らを総称 してdelocalizationと 呼 ぶ*2.

Lichteは,電 子 線 ホ ログラフ ィーの分解能 を0.lnm以

下 にす るため に,c,が 有 限な場 合の上記 の効 果 を一般 化

して,delocalizationを 最 小化 するデ ィフ ォーカスを提案 し

た.9)こ れ が リヒテ フ ォーカス と呼 ばれ るものであ る.

理 論の要点 は以 下の ようである.2.1で 述 べ た シェル ツァ

ーフォーカスは像 コントラストにおける干 渉性の部分 を最適

化す る ものである.一 方 入射電子 が平面 波か らず れていた

り,加 速電圧 の変動 な どに寄因 して波長 にゆ らぎがある と

きは,高 角側 でコントラスト伝達特 性 が減衰す る.線 型結像

理論10)で は,次 の式(6)と 式(8)で 示 す2つ の減衰 関数を2.2

で 紹 介 した シェルツ ァーの伝達 関数exp-ix(u)に か ける.

式(6)はCsと⊿fを 含 むので,Lichteは こ の式 を最適 化 した.

〓(6)

ここでβは照射の開き角である.5)9)

証明は原著論文を参照 していただ くとして,式(8)で

示す色収差 による減衰関数が決める情報限界μmaxまでの

範囲で 「式(9)の 波而収差関数の微係数ax/duが とる最

大値をできるだけ小 さくする」ためのデ ィフォーカス値 と

して0.75Csλ2μ2maxをLichteは導いた.

2.4球 面 収差補正TEMの 最 適デ ィフ ォーカス

単 原子や クラス ター試料 の最大 コ ン トラス トを与 える

シェルツァーフォーカスは前述 の ように点分解能 との カウ

ンターバ ランスで導出 されて きたので,上 記の リヒテフォー

カ スとは異 な る.こ の2つ を調 合 させ る条件 が2002年 に

Lentzenに よって議 論 され た.11)ま ず 一つ は,式(3)の シェ

ル ツ ァー分解 能 を情報 限 界μmaxと 置 きCsを 最 適 化す る

方 法で あ る.こ の と きは像 コ ン トラス トは大 きいが,de-

localizationは3/8(μmax)一1と な りボケが大 きくなって しまう.

第2番 目の妥協案 は 「シェルツァーフォーカス」=「 リヒテフ

ォーカス」と置 くや り方である.こ こか らCs,の最適値 も決ま り

〓(7)

となる.こ の導出で注意が必要 なのは上記 の議論 には対物

レンズの五次 の球面 収差係数(C5)の 考 慮 はされていない

ことであ る.た だ しRose-Haider型 の 補正装置 を使 う限 り,

C5は 数mmの 大 きさに止 まる.12)した が って α=2.5×1D

radを 入 れる と(200kVで0.lnm分 解 能 に相当),C5=10

mmと して もボケは0.lnm以 下 になる.し たが って0.lnm

まで の議 論 にC5の 影響 はあ ま り大 きくない.

2.5色 収 差 によ る分解 能の制限

以上 の議論 でCsが 極 小化 され た場 合の可干渉性結 像の

最適 化はな された.分 解能 を制 限す る残 る要因は色収差 に

*1実 際 の 光学 装 置 で は輪 帯状 の 位 相 板 を用 いて い る.

*2STEM-EELS,EDX法 で もプ ロー ブの あ た って い ない ところ か

ら構 成 元素 の信 号が で る こ と を称 してdelocalizationと1呼 ぶ

こ と もあ る が,別 の現 象で あ る.
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よるものである.こ の減衰関数は

〓(8)

と書ける.5)こ こで △Eは 加速電圧 のゆ らぎ、△E0は 電子銃か

らの放 出電子 のエ ネルギ ー幅(熱 陰極:0.6-1eV,冷 陰

極:0.3～0.4eV).△1は 対物 レンズ電流 のゆ らぎ,Ccは 色

収差係数 で,こ れ らのゆ らぎをまとめ た △は 「デ ィフォー

カス幅(energy spread)」 と呼 ばれる.最 近 のTEM装 置 で は

△の値 は5nm以 下 になっているが,指 数 関数の計 算か ら,

0」nm以 下 の点分 解能 を 目指す ため には△はlnm程 度

にす る必 要が あ る.Ccは200kVのHRTEM装 置 で概 ね

1mmで あ るので △E/E≦1×10-6と な り,E=2×105を

入 れ る と0.2eVと な る.上 記 の ように冷 陰極 か らの電 子

を使 って も0.3～0.4eVの エ ネルギー幅が あるの で,0.1

nm以 下 の点 分解能 を目指す ため には電子 銃 の出口 にエ ネ

ルギー単色.器(モ ノクロ メー タ)を お く必 要性 がでて くる.

3.実 際の球面収差補正TEM装 置

図1,2に われわれが使 っている装置 と収差補正装置内

のレンズ構成を示す.3)補正装置は200kVの 熱電界放射電

子銃付きのTEM(JEM-2010Fと2100F)の 対物 レンズと中

間レンズの問に取 り付けられている25cmの 長さの円筒

状のものである(白 矢印)13)この中に図2に 示 したように

2つ の6極 子 レンズ(四 角印)と2組 の転送 レンズが納め

られている.実 用化 している球面収差補正装置にはこの

Rose-Haider型3)と4極 子 と8極 子を組み合わせたSTEM

用のKrivanek型a)が あるfi',前者は構造 が簡単なことと,

200kVで レンズ取 り込み角がα=401nradま で小 さい収

差で使えるという特徴がある.

収差補正 を実際に行うにはレンズの収差係数のその場

測定とそれに応 じた多数のレンズ励磁条件の自動調整が

必須 であ る.レ ンズ係数の その場測定 には1977年 に

Zemlinが 発表 したコマ軸収差補正の論文が基礎 になって

いる.14)この方法では非晶質薄膜を種々の斜め照射条件

で高倍率撮影 し,そ のフーリエ変換図形(=光 学回折図

形)の 組(Zemlin 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,焦 点はずれ量

をその場で測定する.次 いでそのデー タを使ってコンピ

ュータで求めた収差補正のための最適値にレンズの励磁

電流 を自動設定する.

実際の操作は直接倍率30万 ～60万 倍で行 う.は じめに

Csを 負の微小量 も含めて希望値に設定 し,三 次 までの他

のレンズ定数を最適化する(収 差の一種である非点収差,

コマ収差,デ ィフォーカスも自動調整 される).撮 影の最

終段階での軸調整は高倍率像を見なが ら装置の通常の操作

ノブからも可能なようになっているので.プ ロの研究者に

図1今 回 開 発 し た200kV球面 収 差 補 正TEMの 概 観 図.コ ラ ム

中程 の 銀 色 の 円 筒 が 球面収 差 補 正 装 置(自 矢 印).(General

 view of a200kV spherical aberration-corrected(G-correct-

ed)TEM used in our group.)

図2収 差 補IE装 置 内 の レ ン ズ 配 置,電 子 線 は 左 か ら 右 へ 流 れ る.

2つ の四 角 が6極子 に よ る 補正 レ ン ズ.そ の間 を つ な ぐ も の が

転 送 レ ン ズ./左 端 は 従 来 の 対 物 レ ン ズ.(Arrangement of lens-

es in the corrector.Electrons run from left hand side to right.)

とってもまった く違和感はない.試 料ホルダーは通常の2

軸傾斜の ものを用いることがで きる,ま た制限視野回折,

ナ ノビーム回折などはこれまでどお りにで きる.ち なみに

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1.1mm*3で ある.像 は鏡体下部の1k×lkの 画素

をもつCCDカ メラで撮影するか通常のフィルムを用いる13)

4.球 面 収 差 補 正TEMの 特 徴 と そ の応 用 例

4.1分 解 能の向上

HRTEMの 可 干 渉性 結像 の コン トラス トは.す で に2.2

で 説 明 した レ ンズ伝達 関数exp-ix(u)の 虚 数 部 に依存す

る.す なわ ちL/を 空間周波数 として次 の式(9)の 位 相 コ ン

トラス ト伝達関数(phase contrast transfer function:PCTF)

で 決 まる.5)

〓(9)

(⊿f>0;underfocus)

装置の分解能 は線型結像理論 の範囲内では,す で に説明

したよ うに式(6)と 式(8)を 式(9)のPCTFに か けた もの

で表 される.10)

図3aは 今 回の装置 に対応 するCs=10μmと シェル

ツァー フォー カ ス⊿fs～7nm(ア ン ダー フォー カス)で の

sinx関 数 の様子 を示 してい る.sinxは0.4nmか ら0.1nm

*3こ の 補正 装 置 を付 加 す る と色 収 差 係 数 は 少 し大 き くな る

(Cc=1.4mm).
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図3今 回 のTEM装置 の 位 相 コ ン トラ ス ト伝 達 関 数(a)(式(9)の

PCTF,Cs=10μm,△=2nm,⊿f=7nm),従 来 の も の(b)

(Cs写=0.5mm).(Phase-contrast transfer function(PCTF)of

 the Cs-corrected TEM(a)and ordinary one(b).)

図4siO2/si(100)界 面 の 球面 収 差 補正TEM像.15)Cs=10μm,E=

200kV.(Cs-corrected high-resolution image of a SiO2/Siintcr-

face.)

図5電 子 銃下 に モ ノ ク ロ メ ー タ を 追加 した200kV収 差 補 正TEM

に よ るSi(110結 晶 の 高 分 解 能 像 とそ の フ ー リエ 変 換 図 形 。lbl

(High…resolution image of a (110)oriented silicon crystal taken

 by another Cs-corrected TEM with a monochromator and Fourie

 transform pattern of the image.)

まで-0.5以 下 の値 をと り,単 原子 クラス ターな どの試料 の

像 に黒 い コン トラス トを考 える.従 来 の200kVのTEMで

はsinxは0.2nm付 近 で一度 ゼ ロになって しまい,そ こか

らは少 しの空 間周波数の変化で+1か ら一1ま での振動 を

繰 り返 したが(図3b),今 回 の装 置で はその ようなこ とは

起 こ らない.分 解 能チ ェ ックの標準試 料で あ るシ リコ ン

(110)結 晶 に見 られ るダンベ ル像の空間周波数(u=1/d;

d=0.135nm)も,こ の 「正常 コ ン トラス トの窓」の 中に入

っている(図3a).

図4は その ような条 件で撮 影 されたSiO2/Si(001)界 面

の高分 解能像 で あ る15/界 面 で シ リコ ン原予 の ダ ンベ ル

対が残 っている ところ と壊 れて しまっている ところ(白 矢

印)が 直視 で きる興味深 い像 であ る.こ こで ダ ンベ ル像が

自 コン トラス トで写 し出 されてい る理 由は試料 が少 し厚

いためである(動 力学的 同折効 果 による位相 ズ レ) .

2.3,2,5で 説 明 した ように透過電子顕微鏡の分解能 は

上記の可干 渉 コン トラス ト伝達 関数のみ な らず 入射 電子 の

照射 角 と色収 差の影響 を受 ける.照 射 角の効 果 はCsが 極

小化 されて しまっているので,2.3の リ ヒテ フ ォー カスの

議論 はあるが 影響 は大 き くない,分 解能 をさ らに上 げる

には式(8)のOEや △E0を 小 さくする必 要があ る.△Eに つ

いては装置電 源の安定度 を高め る必要が ある.△E0は 電 子

銃 出口 にモ ノ クロ メー タを置 くことによって改 善 され る.

実 用 間近 のTEM用 モ ノクロメー タとしては,(1)ウ ィー ン

フ ィル タ1段 型,16)(2)同2段 型、17)(3)静電 オ メガ型が ある.18

)収 差 補正EHRTEMと して実 験 デー タがす で に出てい る も

のは(1)と(3)で あ る.図5は(1)の タ イプのモ ノクロメー タを

熱電界放射型電子銃付 きの200kVの 収差補正TEMに 追

加 し,入 射電予のエネルギー幅を0.2eV以 下に した装置

で得られた高分解能像とそのフーリエ変換図形であり,0.1

nm以 下に点分解能がのびていることを示す.16)ここでフ

ー リエ変換図形にでている斜めの縞は 「ヤング縞の方法」

と呼ばれる計測法のためで,こ の縞によって式(8)の 包絡

関数による分解能の限界が明確に捕らえられる.

4.2Delocalizationの 極小化

これは球面収差補正の効果が最 も顕著 に現れる現象で

ある.式(3)か らわかるように,球 面収差TEMで は,単 原

子の最大の位相コン トラストを与えるシェルッァーフォー

カスL2源 が10nm以 下になる,端面の影響であるフレ

ネル縞(ア ン ダー フォーカス条 件で は白い コン トラ ス ト)

のr幅Dは 概 略R4fだ か ら,E=200kV,C,=10μmの 場

合の シェルツァー フォー カスの値 を入れ るとD-0.13nm

に な る.こ の フレ ネル縞 と格子縞 の干渉が表面,界 面近傍

の結像 にお けるdelocalizationの 最 大の原因であ るので,球

面収差補正TEMで は この現 象がほ とん ど起 こらないこ と

に なる.図4を 見 て も界面 に白い フレネル縞はほ とん ど見

られず,Cs=lmm程 度 のTEMで 撮 影 されたSiO2/Si界 面

の像 と異 な り、界面1～2層 の ところで も像の コン トラス

トの 「異常」が ない.こ の 「原子 または原子 コラム直視性

の特徴」は結晶内部 の積層 欠陥19)や 転 位 の原子 レベ ルの

構造解析 に も大 きな役割 を果 たす.

4.3コ ン トラ ス ト伝達関数の高 角側 の停 留によ る利点

4.1で す で に述 べ た ように,Cs,lmm程 度 の従 来の

TEMで は,観 察 す る格子 面 間隔の ところでPCTFが 激 し

く振 動す る ような状態 であ った(図3b).そ の ためわずか

なデ ィフ ォー カス変 化で も像 コ ン トラス トが 反転 した り,

た とえ基本 周期 の格子縞 は反転 しな くて も,一二次 の高調

波の位相 が反転 して一次 の格子縞 に重 な り複 雑 な像 コン

トラス ト変化 を作 り出 していた.図3aに 示 す ように,収 差

補正TEMは,多 くの結 晶性試料 の原子面 間隔 がその 中に

入 る0.4～0.1nmの 空 間周波数 の領 域で,比 較的 フ ラ ッ

トな伝達特性 を示す.し たがって正焦点近傍のデ ィフ ォー

カス条 件で撮 影す る限 り,わ ず かの デ ィフ ォー カス変化
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に従来より不敏感な高分解能像が得 られる,そ のためコン

トラス ト変化のh部 分は試料中での回折現象一われわれが

知 りたい歪分布とか欠陥の有無一に帰すことがで きる.

この特徴を使って,局 所の厚 さ変化や傾き,歪 状態を高

分解能の格子縞の変化から読み取ることができる.図6は

2段 に積層 したGaP結 晶の問の(100)界 面 に作 られ た

InGaAs量 子 ドッ ト左端部 の高分解能断面像である1ui上

下部のGaP結 晶の領域は0.136nm間 隔のダンベル像が分

離されて観察 されるが,量 子 ドットの界面近傍の格子縞 は

大 きく乱れ,0.31nmの(111)格 子縞 しか観察 されない.

この原因を試料局所の歪による傾斜に求めた.図7はGaP

結晶を[111]方 向、[101]方向 および[001]方 向へ数度程

度傾斜 した場合のシミュレーション像である.1度 程度の

試料傾斜でダンベル像は分離 しな くなってしまう.半 定

量的ではあるが,こ の研究から微小半導体デバ イス中の

局所歪状態をHETEM像 か ら直視で きる可能性が開けて

きた.こ れまでもシミュレーション像 との精緻な比較の

研究が多 くなされているが 今回の場合.コ ントラス ト伝

達関数が 「停留」しているためデ ィフォーカス量を変えた

シ ミュ レー シ ョンが少 な くて もよい とい う利点 がある.

4.4負 の 収差係数 によ るHRTEM像

この収差 補IETEMで はCsを 数 十μmの 負 の値 にす るこ

ともで きる.定 常磁場 による軸対称 レンズの三次 の収差係

数 が正 であ るこ とは1936年 にScherzerに よ って示 されて

お り,21)こ の 条件 はHRTEM装 置 にとって絶対 的な もので

ある と思 われて きた.今 回多極子補正 レンズ を使 うことに

よ り、負の収差係数 が使 えるよ うにな った こ とはTEMの

結 像理論 の観点 か らも新 しい展開が期待で きる.こ こでは

その 一例 を紹介す る.

Csが0.5～lmm程 度 の 正値 の場 合,通 常 の位相 コン ト

ラス ト像 は次の式(10)で 記 述 で き,デ ィフ ォーカ スと結像

される空間周波 数の関係 は図8に 示 したThonの グ ラフ22}

で 表 せ る ことは よ く知 られて いる.こ こでア ンダー フォー

カ ス側 のn=0の ブ ラ ンチ を使 って結像 す るこ とが シェ

ル ツァー フォー カスに対応 する.

〓(10)

σは式(4)で,Xは 式(9)で 定 義 され た もので,〓 とFは

それぞれ二次 元の コンボ リューシ ョン演算 とフー リエ変換

を表す.シ ェルツァーフォーカス〓 近傍で は,

X <0と な り第2項 は 負で黒 い像 コ ン トラス トを与 える.

こ の理論 は式(5)に 対 物 レンズの影響 を含めた もので,線

型 の結像理論 といわれ る.式(10)で 無 視 した項62Vp(x)2は

非 線型項 とい う.こ の項はいつ も正 なので 白い コン トラス

トを与 える.Cs>0の 場 合図3aで 見 る ように広 い空 間周

波数が ほぼ 一様 に結像 されるシェルツァー フォーカス条件

で はsinX<0な の で線型項 は黒い コ ン トラス トを与 え る.

一方二次の非線型項 のσ2Vp2は 白 なので,デ ィフォーカス変

化 に伴 い像 コン トラス トを複雑 に変化 させ る原 因 となる.

も しCs<0に とる と⊿f<0と な り,図8のThonの グ ラ

フは縦 軸 を対称線 に して反転 す る.19)こ の ときは シェ ル

ツ ァー フ ォー カス も負(オ ーバー フ ォー カス)に な り,白

い コン トラス トを与 え る.こ の コン トラス トは非線型 項

の白い コン トラス トと重 なって も 「白+白 」で複雑性 を与

図6GaP中 に 埋 め 込 ま れ たInGaAs量子 ド ッ トの 左 端 部 の 収 差 補

正 断 面TEM像.20)(Cs-corrected high-resolution image of a

 left hand side area of an InGaAs quantum dot taken with the

 presentinst rument.)

図7GaP(110)結 晶 を 傾 斜 し た 場 合 の ダ ン ベ ル 像 の 劣化 の 様 子

の シ ミ ュ レ ー シ ョ ン 像.20)(Simulated images of GaP crys-

tals tilted from the[0111zone axis into three crystallographic

 directions.

図8球 面 収 差 係 数Cs=10μmの 場 合 のThonの グ ラ フ(デ ィ フ ォ

ー カ スー 結 像 間 隔 特 性) .(Thon's diagram for Cs=10μm

(Relation between amounts of defoci and spacings imaged).)
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球面収差補IFに よる高分解能電子顕微鏡法の分解能向 ヒ

図9酸 化 マ グ ネ シ ウ ム(MgO)(1101超 薄 膜 の 球 面 収 差 補 正TEM

l象 酸 素 原 子 コ ラ ム が 再 現 性 よ く観 察 で き る.zai白 い 部 分 は 薄

い 場 所 か 穴.(Cs-corrected high-resolution TEM image of a thin

 film of a[011]oriented MgO crystal.)

えることが少ない.こ れがユーリッヒの グループが主張

している酸素原子などの軽元素 を観察するための 「負の収

差係数の利点」23)である.

しか しなが ら,こ の議論には少 し厚 い試料での動力学

的回折効果による回折波の位相ズ レから生ずる像の反転

のことはまった く考慮 されていない.論 文中のシ ミュレ

ーションも薄い場合 しかやっていない.こ の ような主張

が本当に普遍性をもつか十分注意 して検討す る必要があ

る.ち なみに我々の研究では,図9に 示すように酸化マグ

ネシウム結晶中の酸素原子コラムはCs>0で も十分観察

できている.24)

また,上 記の論文23)に あるような格子像的な輝点では

な く,拡 が りをもった像 として酸素原子 コラムが捉えら

れている.し たがってこの ような像か ら.表面の原.子のポ

テンシャルの真空側への しみ出 し状態 などの研究 も可能

である(白 太矢印).

5.ま と め

本稿では1998年 以来急速 に発展 した球面収差補正技術

を取 り入れたHRTEMの 現状を概観 した.こ の技術 は次世

代の電子顕微鏡技術の根幹であると考えられているので

各国 もこの装置の導入を急いでいる.現 在の ところ論文

として公刊 されているのは,ド イツのユーリッヒと著者の

グループが主だったものであるが,今 後 ドイツ(ドレスデン

大),251英国(オ ックスフォード大),26)米国(ブ ルックヘブン

研究所,カ リフォルニア大)な どからも高分解能TEM像 の

データが出て くるものと思われる.現状の装置の分解能は

2,5で 述べた色収差による点分解能限界の0.12～0.13mm

まで達 してお り,0.1nm以 下の分解能を目指すには装置

の電気的,機 械的安定性の向上のほかに電子銃下に設置

したモノクロメータを使 って入射電子線のエネルギー幅

を0.2eV以 下にする必要がある,ま た本文では詳 しく触

れなかったが,高 い レベルでの高分解能TEM観 察でこれ

まで問題視 されていたコマ軸収差や3回 非点収差の補正

の問題はこのRose-Haider型 収差補正装置の導入によって

自動的に解決されている3).121さらに球面収差の効果とし

て教科書にも必ず触れられている制限視野回折の位置指

定誤差についてもこの装置を用いれば完全に解決される.27)

残された問題は像の コン トラス トを広い空間周波数に

わた りどのようにつけるかという問題と,フ ーリエ光学に

基礎を置 く透過電子顕微鏡の結像理論の弱点の補修であ

ろう.28)
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