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⑥当初の研究目的 

内殻励起光電子により結合状態の情報を得るＸ線光電子分光法（XPS）と電子顕微鏡を融合した次世代極

微解析顕微鏡である「光電子顕微鏡」の分解能を制限している球面収差を除去することにより、従来より高

い分解能を得るとともに信号強度の増加を目指す。もともと信号強度が非常に少ない｢内殻励起光電子｣なの

で後者が実現できればこの分野にとってその影響は大変大きい。 
球面収差を除去する手法として、研究分担者である生田により独自に提案された「焦点位置変調球面収差

除去法」を採用する。この手法はすでに未来開拓学術推進事業「次世代超電子顕微鏡の開発」で採用された。

このプロジェクトで開発された「超電子顕微鏡」により、無収差電子顕微鏡像を観察して、球面収差による

アーティファクトを除去した実に見事な原子像を得ることに成功している。 
「光電子顕微鏡」は従来の電子顕微鏡とは異なり、光を試料に入射して放出される光電子を結像させるた

め、透過型電子顕微鏡に適用したものと同じ手法を用いることは出来ない。本プロジェクトでは、放射光の

波長変調により焦点位置を変調する手法に加えて、レンズ系の磁場や電場を変調する方法も提案し、焦点位

置を変調して高分解能化を試みる。この開発に加えて関連する開発を行なうとともに、高分解能像を得るた

めの装置設置環境に関する種々の問題点について検討を行い、その解決策も提案する。 
 ビームタイムに厳しい制限がある放射光施設を使用する必要がある。具体的には SPring-8 の理化学研究

所専用ビームライン（BL17SU）を始め国内外の複数の放射光施設のビームラインを利用する。 
⑦研究成果の概要 
研究目的に対する研究成果を必要に応じて図表等を用いながら、具体的に記入してください。 

 本研究を進めるにあたり、新しく種々の開発を行なうとともに、顕微鏡が設置されている環境の問題点の

検討およびその解決を図った。このような一つ一つの積み上げにより始めて「焦点位置変調法」による顕微

鏡像向上の検証実験が可能になった。 
１．「焦点位置変調球面収差除去法」の提案と「光電子顕微鏡」への適用 

 独自の手法なので特許申請を行った（特開 2003-131138）。 
２．焦点位置変調球面収差除去「放射光－極微解析ナノスコープ」の開発 

 図１に試作した装置の写真とシステムの概要を示す。｢焦点位置変調｣を行う方法については以下の 3 種類

の方法を提案した。（１）対物レンズの電場または磁場の変調、（２）試料位置の変調、（３）放射光の分光

器の角度変調による波長変調である。実際に採用したのは（１）の対物レンズの磁場変調法で、この方法で

システムの設計・開発を行った。この一連の提案は独自のものなので、特許の申請を行った（特開

2005-108545 および特開 2005-127965）。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
３．「焦点位置変調球面収差除去法」による球面収差除去 

 上に述べたような一連の周到な準備を行った上で、独自の手法である「焦点位置変調球面収差除去」の実

験を行い、主に次の二つポイントにつき検討を行った。 
（１）球面収差除去による分解能の向上 
（２）大口径「コントラストアパーチャ」使用による信号強度の向上 
 内殻励起光電子はもともと信号強度が小さいために高分解能測定が難しかったので、球面収差除去により

（２）が達成できるとそのメリットは大変大きい。光電子顕微鏡の収差には「回折収差」、「球面収差」、「色

収差」がある。回折収差は使用する「コントラストアパーチャ」の径により必然的に決まり、径が大きくな

ると減少する。「球面収差」と「色収差」はアパーチャ径が大きくなると増加する。その特性は光電子の運動

エネルギー、エネルギーフィルターのエネルギー幅等で異なる。これら 3 種類の収差を考慮すると、通常 20
μmφ程度の径が最も高い分解能を与える。ここでは 20μmφと 100μmφの「コントラストアパーチャ」

を用いて取った Au/W(110)の Au4f レベルからの光電子像を比較した。20μmφのアパーチャを用いた像は

信号が少なくノイズが多いので 2 倍多く時間（1 分間）をかけて像を取得した。20μmφの「コントラスト

アパーチャ」を用いて焦点位置変調を行って得た像には球面収差による独特の像のボケが見られない。 

 
図 1 試作した「放射光－極微解析ナノスコープ」の写真(a)とシステムの概要(b) 
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⑦研究成果の概要 つづき 

 

エネルギーフィルターの幅を 0.25eV と小さくしたが、色収差が支配的だと考えられる。相対的に球面収差

を大きくするために、100μmφの「コントラストアパーチャ」を用い、焦点位置変調を行って得た像には

球面収差による独特の像のボケが見られた。その結果を図２に示す。像の焦点位置をずらすと、オーバーフ

ォーカスとアンダーフォーカスでボケが非対称になるのは、球面収差が効いてきていることを示している。

図３A の(a)は 20μmφの「コントラストアパーチャ」を用いて得た結果で、信号強度が小さいためにノイズ

が多い。図３A の(b)は 100μmφの「コントラストアパーチャ」を用いて得たジャストフォーカス像である。

図３A の(c)は「焦点位置変調」を行い、高域強調フィルターをかけた像である。図に示す Au4f 光電子強度

のラインプロファイルを図３B(a),(b),(c)に示す。立ち上がりを比較すると、(a)の方が(b)より少し分解能

が高い。これはアパーチャ径が小さいために分解能が向上したと考えられるが、(a)の像の信号が少なくノイ

ズが多いために詳細な議論はすることは難しい。「焦点位置変調」を行ってフィルターをかけた結果である(c)

をみると「コントラストアパーチャ」径が 5 倍に大きくなったにもかかわらず、分解能の向上（23nm）がみ

られた。さらに大きな効果は信号強度の増加であろう。「コントラストアパーチャ」の径が 5 倍になったた

めに信号強度が約 25 倍に増加した。そのために測定時間が 2 分の一であるにもかかわらず、明らかに S/N
比が向上している。このことは、信号強度が弱く集光ミラーで絞って輝度を上げても充分な信号強度を得る

のが難しい「内殻励起光電子像」を高分解能で得るためには大変大きな意味を持つ。 
最終的に得られた結果をまとめると 
（１）「焦点位置変調法」により「コントラストアパーチャ」径が大きくなっても分解能の向上が見られた。

その結果 Au の「内殻励起光電子」

で 23nm の分解能を得た。今まで

に論文で公表された記録はイタ

リアの ELETTRA で得られた

Pb/W(110)の Pb 単原子層から得

た 70nm である。 
（２）「焦点位置変調法」を用い

ることにより、「コントラストア

パーチャ」径を大きくすることが

可能になったので、信号強度を著

しく増加させることが出来た。こ

のことは信号強度が小さい「内殻

励起光電子像」の測定にとっては

大変大きな貢献をすることにな

る。 
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図 2  100μmφの「コントラストアパーチャ」を用い、焦点位置変調を行って得た像。 
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図 3A (a)20mmf、(b)100mmf のコントラストアパーチャを用いて得

たジャストフォーカス像。(c)焦点位置変調を行った像。 
図 3B (a), (b), (c)はそれぞれ A のラインプロファイル。  
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⑧特記事項 
この研究において得られた、独創性・新規性を格段に発展させる結果あるいは可能性、新たな知見、学問的・学術的なインパクト等

特記すべき事項があれば記入してください。 
 
１．独創性・新規性 

（１）「焦点位置変調球面収差除去法」の提案 
本研究グループの生田によって提案された独創的な考え方である。特許の申請を行った。現在公開されて

いる（特開 2003-131138）。 
（２）具体的な「焦点位置変調法」の 3つの手法の提案 
（a）対物レンズの磁場または電場の変調、（b）試料位置の変調、（c）放射光ビームラインの分光器の角

度を変調することによる波長変調、を新しく提案した。これらは「光電子顕微鏡」の分野では新しい提案な

ので、特許の申請を行った。現在公開されている（特開 2005-108545 および特開 2005-127965）。 
 

２．新たに行った機器開発 

（１）焦点位置変調球面収差除去「放射光－極微解析ナノスコープ」の開発 

3 つの「焦点位置変調法」の内の（a）対物レンズの磁場変調と電場変調を行う方法を採用し、装置の開発

を行った。図１に開発した装置の写真とシステムの概要を示す。 
（２）実験室用の新しい｢高輝度光照射システム｣の設計と試作 

 紫外光照射光学系の球面収差と色収差を除去し、輝度を 126 倍に向上させることが出来たために光電子像

の質が飛躍的に向上した。この成果は独自のものなので特許の申請を国内、米国、ドイツ 3 カ国（日本：特

開 2005-106547、米国：US2005/0067566 A1、ドイツ：DE10 2004 046 747 A1、および現在申請準備中の

もの一件）に行い、論文と国際会議でも報告した。この反響は大きく、何度も購入先に関する問い合わせが

きて、共同研究企業であるアルバック・ファイ（株）が注文を受けている。 
（３）放射光施設からの光の輝度を上げるための新しい集光ミラーの設計・試作 

 試料上で約 30μmφ以下のビーム径を得て、信号強度が小さい内殻励起高分解能光電子像を得ることに成

功した。S/N 比がいい像を得るために大変重要な試作である。 
 

３．新たに得られた知見 

（１）「放射光－極微解析ナノスコープ」設置環境の問題点とその解決 

 高分解能電子顕微鏡像を得るときの大きな問題点は装置設置環境が与える影響である。「振動」、「各種電源

の安定性」、「環境に由来する交流磁場の影響」等につき詳細な検討を行った結果、「トランス」ならびに像を

撮影する「CCD カメラ」から生じるわずかな交流磁場（1.23 mG。地磁気の約 300 分の一）が大きな影響を与

えていることわかった。これらを磁気シールドすることにより、その影響を除き非常に鮮明な像を得た。図

３にシールド前後の像を示す。「光電子顕微鏡」の分野で、このような指摘を行ったのは世界で始めてなの

で、国際会議や論文で報告すると、世界の他の施設で我々の指摘に従って対策を取り始めた。地道な努力の

結果を指摘したが、その影響は大変大きかった。 

 
４．国際シンポジウムの開催 

日本学術振興会マイクロビームアナリシス第

141 委員会主催の国際シンポジウム「新材料と

デバイスの原子レベルキャラクタリゼーション

に関する国際シンポジウム（ALC）」において、

2 度にわたり本研究に関する特別セッションを

もうけ、世界の第一線で活躍している本分野の

研究者を招待して、多くの参加者とともに活発

な議論を行った。この分野では収差補正による

分解能向上に関する関心が非常に高く、本研究

の成果に対して高い評価を得ることができた。 
（１）ALC’03 「LEEM/PEEM 特別セッション」（ハワイ・カウアイ島、平成 15 年 10 月、参加者１８５名） 

本特別セッションでの招待講演４件 
（２）ALC’05 「LEEM/PEEM 特別セッション」（ハワイ・ハワイ島、平成 17 年 12 月、参加者１９４名） 

本特別セッションでの招待講演６件、一般講演３件 

 
図 4 磁気シールド前後の高分解能顕微鏡像。(a)シール

ド前、(b)シールド後。 
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この研究費による成果の発表に限り、学術誌等に発表した論文（投稿中の論文を記入する場合は、掲載が決定しているものに限りま
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