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行列表示による STEM 像シミュレーション法の開発 
 

                            森村 隆夫 
 

Simulation of Scanning transmission electron microscope image by 
Bloch-wave method 

 
by 

Takao MORIMURA 
 
  In a Bloch-wave-based scanning transmission electron microscope (STEM) image simulation, a 

framework for calculating the cross section for any incoherent scattering process was formulated by 
Allen et al. They simulated the HAADF, BSE, EELS and EDX STEM images from the inelastic 
scattering coefficients. Furthermore, a skilful approach for deriving the excitation amplitude and block 
diagonalization in the eigenvalue equation were employed to reduce the computing time and memory. 
In the present work, we extend their scheme to a layer-by-layer representation for application to 
inhomogeneous crystals that include precipitates and atomic displacement. Calculations for a 
multi-layer of Si-Sb-Si were performed by multiplying Allen et al.’s block-diagonalized matrices. 
Electron intensities within the sample and EDX STEM images were calculated at various conditions. 
From the calculations, 3-dimensional STEM analysis was considered. 
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１．はじめに 
 近年の走査型透過電子顕微鏡 (STEM; Scanning 

Transmission Electron Microscope)の発展は目覚ま

しく、その像解釈のためのシミュレーション法の開発

が切望されている。動力学的回折理論に基づく STEM

シミュレーション像はマルチスライス法 1)-3)と Bloch

波法の２つの手法によって計算される。マルチスライ

ス法は欠陥構造をもつ試料に対する計算に有効であ

る。Bloch 波法は、試料の周期構造を仮定しているた

め、完全結晶に対しては非常に有効である。しかし、

試料が欠陥構造をもつ場合には、莫大な計算時間とコ

ンピューターの容量が必要となる。 

 Bloch 波法による HAADF STEM シミュレーションは、

最初、Pennycook らによって行われた 4),5)。この手法

は三石ら 6)、山崎ら 7)によって、積層試料に適用され

た。彼らは、電子線入射方向に積層する試料に対して、

各層における Bethe 行列の積で波動関数を計算した。 

 一方、Allen らは EELS、EDX、BSE、HAADF に対する

STEM シミュレーションを定式化した 8),9)。これらの検

出法に対する散乱断面積の式を統一化し、式中の非弾

性散乱因子のみを変えることで、各検出法による STEM

像の計算を可能にした。また、励起振幅の導出や Bethe

行列のブロック対格化等の計算手法を工夫し、計算時

間や容量を飛躍的に減少させた。 

 本稿では、Allen らの手法を発展させ、積層試料に

適用する方法 10),11)を確立する。この手法を Si-Sb-Si

積層試料に適用し、EDX STEM 像のシミュレーションを

行う。また、計算結果より STEM による 3 次元構造解

析 12)-16)について考察する。 

 

２．計算方法 
 STEM 像シミュレーションにおける波動関数は、

Schrödinger 方程式を行列表示した Bethe の式 
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kK )(2 λCAC =  

によって求めることができる。 C は、Bethe 行列 A の

固有ベクトル
k
gC からなる行列、 D

k )(λ は固有値から

なる行列を示す。添え字 D は対格化行列を、 K は結晶

における平均波数を示す。Findlay らは STEM シミュレ

ーションにおける反射を次式のように仮定した 9)。 

lqGg += . 

G は N 個の逆格子ベクトル、 lq は Brillouin ゾーン内

の m 個の連続ベクトルを示す。異なった l に対する波

動関数は相互作用しないので、mN×mN 次元の Bethe

行列はブロック対格化できる。その結果、Bethe 行列は

m 個の N×N 次元の部分行列からなり、Bethe の式は 
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のように変形できる 9)。このため問題を、次式のよう

な m 個の N×N 次元固有値方程式を解くことに簡略化

できる。 
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で計算できる。ここで、z、r⏊は試料の厚さ方向とそれ

に垂直方向の位置を、R は照射ビームの中心位置を示

す。励起振幅
kl ,α 、Bloch 波

kl ,ψ は Allen らによって 
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のように示された 8)。 )( lT qG + はコントラスト伝達関

数を示し、 
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となる。ここで SC は対物レンズの球面収差係数、波長

は K/1=λ 、 f∆ はデフォーカス量を示しアンダーフォー

カスを負と定義する 17)。 )( pO はアパーチャー関数を示

す。 

(1)式は次式のように r⏊依存項と z 依存振幅に分けら

れる(Darwin 表示)18)。 
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(4)式を行列表示すると 
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となる。行列 C 、 Dzl
ki ]})(2{exp[ qλπ の次元は mN×mN、 

)(zφ 、 αの次元は mN×1 である。Fig.1 のように結晶

が、異なる相の積層からなる場合、(n-1)番目と n 番目

の層間の z 依存振幅の境界条件は 

nnnntn αCφφ ==−− )0()1(1 , )1(1
1

−−
−= ntnnn φCα  

となる。ここで tn は n 番目の層の厚さを示す。これか

ら、(n-1)番目と n 番目の層間の z 依存振幅の関係は 
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となる。ここで zn は Fig.1 のように n 番目の層の表面

からの深さ、 )( nznP は散乱行列を示す。ブロック対角

化により、(5)式は 
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に代入することによって得られる。 

(6)式は一般的な式で、各層の結晶構造因子について

何ら制限を必要としない。もし試料が均一成分からな

り第 n 層が変位
n

τ のみを有する場合、波動関数は非常

に 簡 単 に 表 せ る 。 こ の 場 合 、 (6) 式 の 散 乱 行 列

lnzn qP )]([ は TEM の場合 18)と同様に 
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Dni )]2[exp( τG ⋅π は第 n 層の変位による結晶構造因子

の位相変化を示す。 
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は Findlay らによって 
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で与えられる。ここで、第 n 層の励起振幅 )(Rk
nα は(7)

式より計算される。(9)式の n に関する和は、試料全体

にわたる散乱断面積となり、ADF, BSE, EELS, EDX によ

る STEM 像の測定値に対応する。非弾性散乱係数 gh,µ か

らなる行列 μを変えるだけで、これらの検出法の種類

を区別して計算することができる。 

 本研究では、Bethe行列 A の非対角要素として、Doyle

らによる原子散乱因子 19)と Humphreys らによる吸収ポ

テンシャル 20)を用いた。計算に考慮した逆格子ベクト

ル G 、 lq の数(N, m)をそれぞれ 205、53 とした。加速

電圧を 200 kV とした。非弾性散乱に対する原子散乱因

子として過去に報告された理論値を用いた 21)-23). 

 

３．積層試料への応用 
 [110]に沿って 3層が積層する試料について計算を行

う。第 1、第 3 層を Si、第 2 層を仮想的な Sb とする。

3 層とも格子定数 5.43 Å をもつダイヤモンド構造と仮

定し、層の厚さをそれぞれ 45 Å、10 Å、45 Å とする。

それぞれの層間の境界は原子レベルで整合し、歪みが

ないと仮定する。 

 Fig.2 に、様々な対物レンズの球面収差係数に対して、

(8)式から計算した入射電子の試料内での強度を示す。

横軸 x は[001]に沿った座標を、縦軸 z は[110]に沿っ

た試料表面からの深さを示す。原子コラムは x = 0 と
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Fig.1 Scheme of the multi-layer sample. tn and zn 

are the n-th layer thickness and depth from the 
n-th layer surface, respectively 10). 

18

EGUCHI
テキストボックス
森村 隆夫



長崎大学工学部研究報告の完全版下投稿用原稿例（ワード 2000版） 

-1.36 Å に位置し、これらはダイヤモンド格子中のダン

ベル構造を形成する。STEM ビームの中心を x = 0 の位

置においた。Si 層と Sb 層の位置を図の右側に示してい

る。球面収差係数 CS = 0.1 mm (a)、0.01 mm (b)、0.001 

mm (c)に対して計算を行った。Schrrzer フォーカスを 

2/1)(2.1 SCf λ=∆  

に従って-190 Å (a)、-60 Å (b)、-19 Å (c)とおき、

最適絞り径を 

4/1)3(51.1max
−= SCp λ  

に従って 0.76 Å-1 (a)、1.35 Å-1 (b)、2.40 Å-1 (c)と

おいた。プローブはどの CS でも x = 0 の原子コラム位

置に集中している。どの CS でも入射に垂直な方向の分

解能は、ダンベル構造を分離するのに十分である。電

子強度は、Si 層と Sb 層の境界で滑らかにつながってい

る。z 方向の分解能は CS が減少し、最適絞り径が大き

くなるとともに向上している。CS = 0.001 mm (c)で z
方向の分解能は 10 Å 程度に達している。 

 Fig.3 に、CS = 0.001 mm において、様々なデフォー 

カスに対して計算した試料内の電子強度を示す。STEM 

ビームの中心を x = 0 Å の位置においた。デフォーカ

スを-100 から 0 Å へ変化させると、最大強度を示す深 

 

さは減少する。理想的には、その深さはデフォーカス 

の絶対値に一致するが、計算結果は少し小さな値を示

す。この現象はプレフォーカス効果として報告されて

おり 24)、原子コラムにおけるポテンシャルと対物レン

ズの球面収差が原因である。10 Å 程度の高い z 方向へ 

の分解能のため、CS = 0.001 mm では、特定の試料深

さにおける断面 STEM 像を得ることが示唆される。 

 Fig.4 に、CS = 0.001 mm において、様々なデフォー

カスに対して計算した試料内の電子強度を示す。ただ 

し、STEM ビームの中心を、2 つの原子コラム間の中心

である x = 2.04 Å の位置においた。ここは原子コラム

から最も離れた位置で、入射電子に対する原子ポテン
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Fig.2 Calculated electron intensities in the stack 

composed of Si, Sb and Si layers whose thicknesses are 

45, 10 and 45 Å, respectively. The calculations were 

performed in the spherical aberrations of 0.1 mm (a), 

0.01 mm (b) and 0.001 mm (c) with Scherzer focuses 

and optimal cut-off apertures 10). 
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Fig.3 Calculated electron intensities in the stack composed 

of Si, Sb and Si layers whose thicknesses are 45, 10 and 45 

Å, respectively. The calculations were performed at the 

defocuses of -100 Å (a), -80 Å (b), -60 Å (c), -40 Å (d), -20 

Å (e) and 0 Å (f) 10). 
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Fig.4 Calculated electron intensities in the stack composed 

of Si, Sb and Si layers whose thicknesses are 45, 10 and 45 

Å, respectively. The calculations were performed at the 

defocuses of -100 Å (a), -80 Å (b), -60 Å (c), -40 Å (d), -20 
Å (e) and 0 Å (f) 10). 
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シャルの影響が最も小さい。再隣接の原子コラム位置

は x = 0 と 4.07 Å である。電子強度分布は Fig.3 と非

常に似ている。しかし、最大強度を示す深さは、Fig.3

よりもデフォーカスの絶対値にわずかに近づいている。

これは、2 つの原子コラム間の中心でのポテンシャルが

原子コラム位置でのポテンシャルよりも小さいためで

ある 24)。 

Fig.5 に、球面収差係数 CS = 0.1 mm (a)、0.01 mm (b)、

0.001 mm (c)に対して計算を行った SiK、SbL 特性 X 線

のラインスキャンシミュレーションを示す。(9)式にお 

ける n = 1 から 3 までの和をとることによって計算を

行った。横軸は[001]に沿ったプローブ位置を、縦軸は

デフォーカスを示す。原子コラムは x = 0 と-1.36 Å

に位置する。入射に垂直な方向の分解能は CS の減少と

ともに向上している。縦軸に沿った SbL 線の強い領域

は CS の減少とともに小さくなっている。CS = 0.001 mm 

(c)で SbL 線の強い領域は、Sb 層の厚さである 10 Å 程

度に達している。しかし、SbL 線の強い領域におけるデ

フォーカスの絶対値は Sb層の位置する深さより大きく

なっている。これは、Fig.3 と Fig.4 で示したプレフォ

ーカス効果が原因である。CS = 0.001 mm (c)において、

SbL 線の強い領域で SiK 線は減少している。 

Fig.6 に、CS = 0.001 mm において、様々なデフォー

カスに対して計算した[110]軸上照射 EDX STEM シミュ

レーション像を示す。像強度の最大値と最小値を各像

の下に示している。SiK 線の像においては、どのデフォ

ーカスでも原子コラム位置に明るいスポットが高い分

解能で見られる。最も明るいスポットは Scherzer フォ

ーカス付近の(d)、(e)で見られる。原子コラム位置で

の SbL 線強度は、デフォーカス量に依存する。最も明

るいスポットは Δf = -60 Å で観察され、その絶対値は、

Fig.5 (c)で見られるプレフォーカス効果のため、Sb

層位置よりも大きくなっている。これらの結果は、様々

なデフォーカスにおける STEM像のシミュレーションと

実験結果を比較することにより、定量的な 3 次元情報

を得ることができることを示唆する。 

Fig.7 に、CS = 0.001 mm で Sb 層の厚さを 40 Å (a)、 

10 Å (b)、2 Å (c)と仮定して計算した SiK、SbL 特性 X

線のラインスキャンシミュレーションを示す。Sb 層は

z 方向に沿って Si-Sb-Si 試料の中心に位置すると仮定

している。縦軸に沿った SbL 線の強い領域は、(a)から

(a) CS=0.1mm
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Fig.5 Probe line-scan simulation of SiK and SbL EDX 

signals in the stack composed of Si, Sb and Si layers whose 
thicknesses are 45, 10 and 45 Å, respectively 10). 

(a)⊿f=-100Å

(b)⊿f=-80Å
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SiK SbL

 
Fig.6 Calculated EDX STEM image simulations for [110] 

zone axis incidence at the defocuses of -100 Å (a), -80 Å 

(b), -60 Å (c), -40 Å (d), -20 Å (e) and 0 Å (f) with 

spherical aberration 0.001 mm and optimal cut-off aperture 

2.40 Å-1 10). 

(a) Sb layer 40Å
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Fig.7 Probe line-scan simulation of SiK and SbL EDX 

signals in the stacks composed of Si, Sb and Si whose 

thicknesses are 30, 40 and 30 Å in (a), and 45, 10 and 45 

Å in (b), and 49, 2 and 49 Å in (c), respectively. The 

calculations were performed for spherical aberration 
0.001 mm and optimal cut-off aperture 2.40 Å-1 10). 
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(b)へ Sb 層の厚さの減少とともに小さくなっている。

しかし、(c)における SbL 線の強い領域は(b)とほとん

ど変わらない。これは、CS = 0.001 mm における試料

厚さ方向の分解能の限界による。SiK 線の強度は、SbL

線の強い領域付近では減少しており、その領域は Sb 層

の厚さの減少とともに小さくなっている。 

 
４．むすび 
 Allenらは、Bloch波法による新しい EELS、EDX、BSE、

HAADF の STEM 像シミュレーション法を開発した。これ

らの検出法に対する散乱断面積の式を統一化し、式中

の非弾性散乱因子のみを変えることで、各検出法によ

る STEM 像の計算を可能にした。本研究では、Allen ら

の手法を発展させ、析出物、欠陥、原子変位などの不

均質な構造を含む結晶に適用する方法を確立した。こ

の手法を Si-Sb-Si 積層試料に対して適用し、各層に

おける対角化散乱行列の積によって計算を簡略化し

た。入射電子強度の分布や EDX STEM 像を様々な条件

で計算した。STEM 像のシミュレーションと実験結果を

比較することにより、定量的な 3 次元構造解析が可能

であることを示唆した。 
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