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研究成果の概要（和文）：収差補正TEM像における結晶格子縞コントラストが正焦点で極小となる性質を利用し
て、焦点位置スキャン（フォーカルシリーズ）から金属ナノ粒子の三次元分布を簡便に計測する手法を開発し
た。またこの過程で結晶格子縞コントラストを定量的に表示できるフィルター処理の開発に成功した。これを活
用して半導体の非整合エピタキシャル界面のラフネスを可視化・定量計測する手法開発にも成功した。

研究成果の概要（英文）：One of the imaging features in aberration-corrected transmission electron 
microscopy (AC-TEM) is that lattice fringe contrast is minimized at the in-focus condition. By 
utilizing the feature, we developed a new method to observe three-dimensional dispersion of metallic
 nano particles from a focal series of AC-TEM images. In the process, we developed a filtering 
procedure to display magnitude of lattice fringe contrast quantitatively. By using the filtering 
procedure, we also succeeded in developing a method to measure roughness at mismatch epitaxial 
interfaces between semiconducting materials. 

研究分野： 電子顕微鏡学
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１．研究開始当初の背景 
ナノ物質の三次元観察法として、多

方向からの電子顕微鏡像（傾斜シリー
ズ）に基づくトモグラフィーが 1980 年
代より取り組まれてきた。しかし近年、
スライス的に情報取得を行う顕微法が
広がりつつある。例えば、表面をはぎ
取りながら観察を行うアトムプローブ
顕微鏡や FIB-SEM、電顕内での走査型透
過電子顕微鏡（STEM）像や共焦点電子
顕微鏡像の焦点位置を深さ方向にスキ
ャンしていった像シリーズ（フォーカ
スシリーズ）に基づくトモグラフィー
である。しかし対象が固体内部の元素
分布や重元素原子検出に特化していた
り、1nm レベルのスライス方向分解能が
得られない場合が多く、幅広い用途に
は適用できない。一方で、透過電子顕
微鏡（TEM）像の対物レンズ焦点位置の
スキャンを用いたナノ三次元計測は、
我々の初期的な成功例[1-4]以外に報
告が無かった。 
一般の高分解能 TEM 結像における重

要要素は、①原子分解能、②原子位置
対応した正しい像、③ノイズに埋もれ
ない高コントラスト、の達成である。
近年開発された収差補正装置は①を改
善したが、逆に②と③の悪化をもたら
した。これまで研究代表者と分担者は
収差補正 TEM の結像法の研究を重ね、
②に対する解決法を見出した[5,6]。し
かし③については、結像原理（位相コ
ントラスト結像）から来る宿命として
①との両立が本質的に困難であり、極
端には正焦点で結晶格子のコントラス
トがゼロになってしまう(図１)。 

 
しかし我々は逆転の発想によって、こ

の最大の弱点を逆手に取る二つの活用
法を編み出した。一つ目は、ゼロコン
トラストを示すフォーカス条件を指標
に対象物の深さ位置（電子線透過方向）
を決める手法であり、多層カーボンナ
ノチューブ(CNT)を用いて初期的な成

功例を示した[1]。二つ目は透過像において
二つの物体が重なる場合、片方のコントラ
ストを消すことで見たい物体のみを選択的
に観察する手法（深さ選択結像）である。
これを用いて、横に寝た単層 CNT の上下壁
面を別々に観察しカイラリティー直読に成
功した(図 2) [2]。 
そして課題申請前年、ナノ粒子計測におけ

る両手法の有効性を示すことに成功し(図
3) [3]、適用範囲が大きく広がる見通しが
開けた。しかし実用化や原理検証などには
未だ多くの問題が残されており、本課題研
究の開始時点においてはまさに手法確立の
萌芽期にあった。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 

 
２．研究の目的 
本研究では、高分解能 TEM 結像の正焦点位

置と焦点深度の再定義に基づいた簡便かつ
1nm 精度の新たな三次元計測法を確立し、ナ
ノ計測科学の新しい方法論の展開を誘起す
ることを目的とした。その達成のため、試
料位置ピエゾ駆動機構と動画撮影を組み合
わせた高速データ取得手法の開発を行い、
適用範囲拡充を目指して各種試料を計測し、
手法の有効性と有益性を実証することを目
指した。 
 
３．研究の方法 
本研究での開発を目指す三次元観察法の

原理の根幹を成すのは、結像系収差補正装置
を備えた透過電子顕微鏡（収差補正 TEM）で
ある。さらにレンズのフォーカス変更に伴う
余分な収差の発生を避けるため、モーター駆
動では無くピエゾ駆動の試料高さ変更機構
を有する装置が望ましい。これらを備えた装
置として、連携研究者が所有する名古屋大学
の収差補正電子顕微鏡を実験に用いた。 
 
４．研究成果 
(1) 計測精度と計測効率を改善するデータ
記録方式の開発 
従来から取り扱われている一般的なスル



ーフォーカス撮影、すなわち対物レンズ
焦点位置を 1nm ずつ変えた像を 20 枚程
度撮影する焦点位置スキャンシリーズ
ではなく、ピエゾ駆動機構を用いた試料
位置の連続変化による焦点位置スキャ
ンシリーズを動画として記録する方式
の開発に取り組んだ。記録した動画を分
割した静止画の解析から、CCD カメラの
画像記録ピクセル数と読み出し速度の
関係、ピエゾ素子駆動のステップ間隔時
間を計測し、その結果と像の S/N 比（ビ
ーム強度）や視野範囲（電子顕微鏡像の
倍率）も踏まえた最適観察条件を割り出
すことに成功した。これによって電子線
照射ダメージを極力抑えるための観察
時間の短縮に成功した。 
 
(2) 計測結果を明示的かつ定量的に表
すデータ処理方式の開発 
これまでは結晶格子縞の主観的な可

視性に基づく計測であったが、像のフー
リエ変換にフィルタリング処理を施す
方式を開発することにより、客観的かつ
定量的な格子像強度の計測を可能とし
た。このフィルタリング処理を焦点位置
スキャンシリーズに適用することによ
り、深さ方向への格子縞強度変化が定量
的に示され、コントラスト極小位置を正
確に読み取ることが可能となった(図
４)。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図４ 格子縞強度を定量的に表示す
るためのフィルタリング処理。(a)金
粒子の高分解能 TEM 像。(b)フィルタ
リング像。(c)焦点位置スキャンシリ
ーズにおける図(b)中の点線部プロ
ファイルを並べたもの。(d)図(c)中
の破線部にそってのプロファイル。
矢印位置がコントラスト極小位置。 

 
(3) 格子縞コントラスト極小焦点位置
に対する動力学回折効果の検証 
 アモルファス物質または軽元素から
なる結晶物質（Si 結晶）について電子顕
微鏡像シミュレーションに基づく検証
を行った結果、厚さ 10nm 以内では顕著
な動力学回折効果が生じず、膜中央付近

に焦点を合わせた場合に最も格子縞コント
ラストが低減することを確認した。さらに重
元素からなる結晶物質の代表として金結晶
についてシミュレーションによる検証を進
めた。その結果、主要晶帯軸入射の場合には
格子縞コントラスト極小をもたらす焦点位
置に一貫性が見られなかった。一方、ランダ
ムに方位傾斜した場合、厚さ 3nm 以内では膜
中央から系統的に0.5-1.0nmのズレを示すに
留まることが明らかとなった(図５)。 
 

図５ 金の<100>方位から20度傾斜した
方位からの高分解能 TEM 像シミュレー
ション。黄色点線は試料中央深さ位置、
赤矢印はコントラスト極小位置を示す。 

 
(4) 金属ナノ粒子の三次元分布可視化 
(1)から(3)の結果を総合して、燃料電池用

の触媒材料として用いられるカーボン担持
白金ナノ触媒の三次元分布計測に取り組み、
図６に示す成果を得ることに成功した。従来
の傾斜シリーズトモグラフィーで計測する
場合 30 分から１時間程度の電子ビーム照射
を必要とし、その間の照射ダメージが大きな
問題となる。一方今回開発した手法では 30
秒から１分での計測が可能であり、画期的な
成果であるといえる。 

図６ 三次元分散した白金ナノ粒子
の三次元分布表示。赤枠内は電顕観察
方向から見た粒子位置、青枠内は真横
方向から見た粒子位置、右上図は立体
分布を示す。 

 
(5) 半導体界面ラフネス計測 
(2)で開発したフィルタリング処理をラフ

ネスのある界面モデルのシミュレーション
像に適用した結果、収差補正 TEM を用いて非
整合エピタキシャル界面を焦点はずれ量
10nm 以下で撮影した場合、高い精度で界面ラ
フネスを計測可能であることを明らかにし



た。この計測を 3C-SiC/Si 界面の実測像
に適用し、界面ラフネスを計測すること
に成功した（図７）。 
 

図７ 収差補正TEM像へのフィルタ
リング処理によって浮かび上がっ
た界面ラフネスの像コントラスト
(左図)と、そのプロファイル(右図)。  

 
今後の展望 
本研究で開発されたナノ粒子分散試

料に対する簡便な三次元計測法は、触媒
業界を中心に応用計測の広がりが期待
される。また従来困難であった界面ラフ
ネスの高精度計測に突破口が開かれ、半
導体デバイス産業や材料科学研究に多
大な貢献がもたらされると期待される。 
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