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研究成果の概要（和文）： 

本研究では、電子顕微鏡の２種類の照明系偏向コイルをコンピュータ制御することで高精度

な動的ホローコーン照明システムを開発し、色消し結像条件を利用した球面収差と色収差の同

時補正を実現して、軸上照明法における情報限界を超えた空間分解能で位相像・振幅像の分離

再生を行うことに成功した。さらに、３次元フーリエフィルタリング法を傾斜照明下に適用し、

球面収差、色収差、コマ収差、３回非点収差の同時補正を行うことで、1.4 倍の分解能向上を

達成した。 
 
研究成果の概要（英文）： 

A novel wave field restoration method under dynamic hollow-cone illumination is 
demonstrated using a series of 64 azimuthally rotated images in transmission electron 
microscopy (TEM). The restoration of the exit wave field was performed by utilizing 
spherical and chromatic aberration-free Fourier components. The images obtained by 
inverse Fourier transform of the integrated Fourier spectrum for the azimuthally rotated 
images clearly showed successful separation of real and imaginary components of the exit 
wave and resolution enhancement beyond the information limit under axial illumination. 
Another way to achieve higher spatial resolution was also proposed using the 
three-dimensional Fourier filtering method applied to tilted illumination. In the 
approach, the degradation of image contrast caused by chromatic aberration was reduced 
and the image distortion caused by spherical aberration, coma aberration and three-fold 
astigmatism was corrected, resulting in the achievement of 1.4 times higher resolution 
beyond the information limit under axial illumination. 
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１．研究開始当初の背景 
 
透過型電子顕微鏡は、球面収差の電子光学

的補正技術の実用化により、今新しい時代を
迎えている。汎用の 200kV の電子顕微鏡で単
原子レベルの分析が実用材料においても
次々と可能になってきた。日本は、電子顕微
鏡の開発という分野で長い間世界を先導し
続けてきたが、残念ながらこの研究を先導し
ているのはドイツであり、今日本はそのポー
ルポジションを失いつつある。日本の研究者
の多くが、日本の高い生産技術に満足してし
まったことが原因の一つにあげられ、我々は
大いに反省する必要がある。それと同時に 70
年近くの間、ドイツの研究者達が球面収差補
正電子顕微鏡の実現に向けて営々と努力し
てきたことに対し、敬意を表する必要がある
と思われる。 
球面収差の補正技術には２つの方法があ

る。電子光学的補正が実用化される前は、複
数枚の映像を用いて波動場を再構成する技
術が球面収差補正の本命とみなされていた。
両者は、観察時に収差を補正するか、観察後
に収差を補正するか、という点において最も
大きな違いがあるが、それぞれに相補的な技
術を構成しており、今後は両方の技術をうま
く使い分けていく必要がある。 

我々は、後者の複数枚画像を用いた球面収
差補正技術開発に長く取り組み、電子光学的
補正の完成時期を遡る６年前の 1992 年に、
球面収差の影響を補正し原子分解能を保持
したままで位相像を観察できる画期的な方
法（焦点位置変調電子顕微鏡法）を世界に先
駆けて開発し、世界から注目されるに至った。 

世界が次に目指すターゲットは色収差補
正である。電子光学的手法による色収差補正
のアイデアは 1950 年代に提案され、多くの
研究者の努力により、色収差の補正も間近い
と思われる。一方、複数枚画像を用いた方法
による色収差補正は、動的ホローコーン照明
の採用により解決できることが光学顕微鏡
を用いた実験で原理確認された。一刻も早く
我々の手で球面収差と色収差の同時補正法
を確立する必要がある。 
 
２．研究の目的 
 
色収差の補正は、球面収差の補正以上のイ

ンパクトを持っている。球面収差の補正は、
光学系の歪みを取り去ることで伝達される
情報を修正して分解能の向上を達成するが、
色収差の補正は伝達される情報自身を増や
すことで高分解能化するためである。本研究
では、波動場再構成法による球面収差と色収
差の同時補正に取り組む。 

電子光学系を用いた色収差の補正は、基本

概念がすでにドイツの研究グループによっ
て提案され、実用化が間近い。アメリカはこ
の技術を国家プロジェクト（Team Project）
の中に組み込み、日本に対する技術供与を一
部認めない方向で進めている。この閉鎖的な
対応は、色収差補正が如何に大きなインパク
トを持っているかを示すものであり、我々は
世界の情勢を十分に見極めながら、技術開発
を着実に進めていく必要がある。 
一方、波動場再構成法における色収差の補

正は、我々の試行実験を除いて、まだほとん
ど手がつけられていないのが現状である。こ
れまでに開発してきた焦点位置変調法や３
次元フーリエフィルタリング法は、球面収差
だけでなくザイデルの５収差すべてを補正
できる点で電子光学的な補正を凌駕してい
るが、残念ながらこれらの方式のままでは色
収差の影響を補正することはできなかった。
しかしながら、照明角変調という新しい変調
電子顕微鏡法を導入により、色収差の影響を
軽減することで、軸上照明下の情報限界を超
えた高い分解能が達成できる可能性がある。
我々は、2007 年に図１のような光学顕微鏡を
用いた動的ホローコーンシステムを構築し、
その可能性を試行実験により実証した。 
本研究課題では、電子顕微鏡でこのアイデ

アを実現し、色消し結像条件を組み込んだ新
しい波動場再構成技術を開発することを目
的とした。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

３．研究の方法 
 
電子顕微鏡で理想的に動的ホローコーン

照明を実現するには、様々な問題点を解決す
る必要がある。まず、電子顕微鏡では、極め

図１ 光学顕微鏡による原理確認実験 



て正確な傾斜照明角の制御が重要である。そ
れとともに、傾斜された電子ビームによって
誘起される様々な高次収差の影響を排除し
なければならない。本研究課題では、振興調
整費で納入された超コヒーレント・バイオ位
相差電子顕微鏡を利用して研究を進めた。こ
の顕微鏡は将来の拡張を見越して、あらゆる
偏向コイル系、収差補正コイル系、高速度フ
ォーカス変調、試料ステージ、照射系シャッ
ター、CCD ビデオカメラなどが自由にコンピ
ュータ制御できる形で設計されている。そこ
で、２種類の偏向コイル系を高い精度で制御
することにより、統合型動的ホローコーン照
明制御システムを完成させ実験を開始した。 
世界最高分解能となる 0.5Åを達成するに

は、電子顕微鏡自体の結像系や照明系をホロ
ーコーン照明用に根本的に改善する必要が
ある。本研究課題では、将来的に本格的なプ
ロジェクト提案「ホローコーン照明電子顕微
鏡」を行うにあたっての基礎データを積み上
げることを最大の目標とし、現状の電子光学
系のどの部分を改良していく必要があるの
か、どの部分に問題点があるのかを着実に詰
めていく事とした。 
 
４．研究成果 
 
(1)動的ホローコーン照明システムの試作 

図２は本研究課題で開発した統合型制御
動的ホローコーン照明システムを搭載した
電子顕微鏡の外観図である。図３より傾斜角
は、15.0±0.2 mrad.の高い精度で制御でき
ていることが分かる。ホローコーン画像は、     

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
傾斜照明下における３次元フーリエフィ

ルタリング法を新たに導入することで、球 

傾斜角 15mrad、5.6 度毎のアジムス回転角で
計６４方位の傾斜画像により構成される。像
の取得に約２０秒の時間を要した。画像撮影
時に加速電圧揺らぎを与えることで、無収差
成分を抽出する。図４は収束イオンビーム加
工装置を用いて自作した輪帯対物絞りを用
いて撮影したアモルファス像のパワースペ
クトルである。無収差成分が８の字状に分布
し、0.1nm の高分解能情報を有していること
を実証することができた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(2)動的ホローコーン照明システムによる位
相・振幅分離再生 
 図５は動的ホローコーン照明により球面
収差と色収差を同時補正した金微粒子の位
相・振幅再生像である。位相像では結晶格子
が鮮明に観測され、振幅像では結晶粒の形が
鮮明に解像されている。軸上照明の場合の球
面収差補正前の分解能は 3.2Å、球面収差補
正後の分解能は、1.7Åに達している。傾斜
照明を行うと、色収差の軽減効果により、1.0
Åの情報が含まれていることを実験的に確
認しているが（図４）、残念ながら動的ホロ
ーコーン照明を実行すると、達成分解能は
1.5-1.7Åにとどまっている。詳細な実験を
繰り返すことで、その主な原因は、1)電子ビ
ームの照明角度変調の時間的揺らぎ、2)ビー
ム傾斜によって誘起される高次収差の影響、
3)像の撮影時に加速電圧変調を与えること
によるＳ／Ｎ比の低下、4)撮影時間中の試料
ドリフトであることが明らかになった。また、 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図２ 動的ホローコーン照明電子顕微鏡 

図３ホローコーン照明の制御 

図４ 輪帯対物絞りとパワースペクトル 

図５ 位相・振幅分離再生 



動的ホローコーン照明下の色消し結像成分
はコマ収差の影響を受け難いことを理論と
実験の両面から証明し、本手法により、球面
収差、色収差に加えて実質的にコマ収差の影
響も補正されていることを証明した。また、
試料ドリフトの補正を組み入れた波動場再
構成アルゴリズムを完成させ、ホローコーン
照明による再構成像の分解能低下を抑える
ことに成功した。 
 
(3)球面収差・色収差の同時補正による分解
能向上 

我々が開発した波動場再構成法である３
次元フーリエフィルタリング法はこれまで
軸上照明条件で利用されてきた。本研究課題
では、傾斜照明条件へ適用する機能拡張を実
施し、球面収差だけでなく色収差補正が実現
できる波動場再構成法に仕上げた。図６は軸
上照明時と傾斜照明時に撮影された画像の
Young 法による分解能チェックであるが、色
収差補補正効果により、分解能が 40%以上向
上していることが実証できた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(4)球面収差、色収差、コマ収差、３回非点
収差の同時補正の実証とその効果 

傾斜照明下におけるコマ収差量と高次非
点収差量の同時計測アルゴリズムを独自に
開発し、球面収差と色収差に加えて、コマ収
差と３回対称非点収差の影響を同時に補正
した波動場再構成に成功した。図７は傾斜方
位を変えた７つのシリーズに対し、(a)球面
収差と色収差を補正したディフラクトグラ
ムタブローと、(b)コマ収差と３回対称非点 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

収差を含めて補正したディフラクションタ
ブローを示している。(a)ではコマ収差と３
回対称非点収差の影響が残存しているため
パワースペクトルが歪んでいるが、(b)では
どの方位においても真円に近いパワースペ
クトルが得られており、コマ収差と３回対称
非点収差が補正されていることが分かる。 
 図８は、収差補正の範囲を球面収差、色収
差、コマ収差、３回対称非点収差に拡張して
再生した金結晶中のイントリンシック型積
層欠陥の像である。球面収差と色収差の補正
だけでは、界面原子構造が正確に再現されて
いないが、すべてを補正するとより正確に界
面原子構造の解析ができていることが分か
る。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図９は、球面収差と色収差に加えてコマ収

差と３回非点収差の同時補正を実現して、シ
リコン結晶のダンベル原子対の配列を解像
することに成功した例である。色収差の補正
により、分解能が 1.4 倍に向上し、球面収差
やコマ収差や３回非点収差の補正により、正
しい原子配列が再現できていることが分か
る。また、同システムを用いた応用研究とし
て、コバルト触媒粒子からグラフェンシート
が形成される様子を原子分解能で動的にそ
の場観察することに成功した。また、酸化モ
リブデンのカーボンナノチューブへの内包
現象を新たに発見し（特許申請済み）、内包
結晶の結晶構造を収差補正された原子分解
能像から決定することに挑戦中である。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図８ 拡張した収差補正法による欠陥観察

図９ 拡張した収差補正による分解能向上

図６ Young 法による分解能向上の実証 

(a)                 (b) 
図７(a)球面収差、色収差の補正のみ実施 

(b)コマ収差と３回非点収差を追加補正  



本課題研究により、球面収差と色収差の同
時補正技術が確立し、より高分解能化が達成
できるようになっただけでなく、当初の目標
を超えてコマ収差や３回非点収差の補正を
含む波動場再構成技術に仕上げることがで
きた。ホローコーン照明による各種収差補正
電子顕微鏡の開発に目処が立ったといえる。 
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