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緒 論

1938年ベルリン工科大学のグループ (Borries and Ruska 1932、Kno11 and 

Ruska 1932、 Ruska 1934)とSi ernens社との協力Kよって作られた 30Aの分解能

を持つ磁界レンズ型電子顕微鏡辛子よび Mah 1 (J 939)によ b作られた 150Aの分解能を持つ静

電レンズ型電子顕微鏡はとも!'CAbbe(1873) !'Cよって指摘された光学リ顕微鏡の分解能の限界

(-0.3μ) をはるかK越えた画期的左ものであった。己れは光に比べて極めて波長の短h電子波

を結像K用いてまされたものであった。その後電子顕微鏡は、世界各歯で研究が進められ、分解能

も最近では点問隠で、 2-3A (Dupouy，Marais and Verdier 1972)結晶格子稿

で 0，51A (Ha s h i mo t 0 e t a 1. 1976 a)という高い値が得られている。このように高い

分解能を持つ電子顕微鏡の開発Kよh、従来は×線や電子線を用いた回折法でしか調べられ得まか

った原子レベルでの物質の内部構造の直接観察Kよる研究の可能性が出て来た。

格子像から結品の微細企構造を調べる研究はMenter(1956、1958)!'Cょ Dはじめて

3-10Aの格子縞が撮影された頃よ b始まり、最近では×線回折法では得られまかった結晶構造

K対する新しい知見を得るまでにまった (Iijima and Allpress 1974)。

しかし左がら、通常得られている結晶格子の像は直ちK結晶内の原子配置またはポテ;/':/'ヤノレ分

布K対応しまい場合が多い。結品内K入った電子は、物質との相互作用が強いため多重に散乱され

る。そのため、光学顕微鏡でのようK試料のある厚さの所Kのみ焦点在合わせ、内部の構造を観察

するという ζ とができず、試料下面で生じた電子波の振巾分布をレンズで投影するζ とKまる。結

晶の下面K生ずる振巾分布は、原子配列やポテンシヤノレK必らずしも比例しまい。したがって、例

え無収差の完全レYズを用hて結像しても試料内で原子の存在する位置を投影した点に強度の極大

や極小値が現われるとは限らまい CHashimoto.Mannami and Naiki 1961)。実際

Kは、更にこれが収差のあるレ0/;;<で像面K投影されるので、結晶構造とすぐK対応するようま像

を得る己とは一般K非常Kむつかしい。

ただし、散乱能の低い元素から成る試料で、しかも極〈薄い場合(弱い位相物体という)!'Cは、

レ0/;;<を適当K調整すると、ポテ;/'-/ヤノレ分布の比較的大きな構造によ〈似た像が現われる己とが

知られている (.Cowley 1959， Cowley and Iijima 1972)。己のよう在特別の場

合を除いては、像コントラストは必らず解釈して読まれねばまら在い。

本論文では高分解能電子顕微鏡で得られた結品格子像の解析方法K関する研究、特K光学の分野

で用いられている情報処理技術の応用Kついて述べる。全体は 6章から成b立って金P、各章の内

容は以下の通bである。
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まず第 1章では、本研究る進める上の基礎的左 ζとがらとして、透過型電子顕微鏡の構造と結像

方法を概説し、既K知られている結像格子像のコントラストを求めるための理論を結品中の電子の

振舞いK関する部分と、電子光学系Kよる結像K関する部分とに分けて述べる。そして極微制限視

野田折法K関する研究並びK電子顕微鏡像の光学的画像修正K関する研究の現状を述べる。

第 2章では、極微制限視野回折法として、電子回折の方式K代わる高分解電子顕微鏡像と光回折

法を併用した方式について新たK求めた回折強度式の導出と、との方式の有効性の検討を中心K述

べ、 1-2の応用例を示す。

第 3章では、ノイズ・フイノレター・グレ m テイングを用いた結品格子像の処理について述べる。

即ち、高倍率、高分解能格子像の観察K障害となっているランタ・ム雑音を像の周期成分だけを通す

空間フイノレター KよD除去する際の処理機構を数式的K明らかKし、高直なフイノレターの形を求め

る。そして、新し〈試作した試料ホノレタ.ヘフイノレターホルダーを組み込んだ処理光学系Kついて

触れ、モデル格子像を用いた実験の結果を示す。更K金の格子像への応用と色収差補正の試みにつ

いても述べる。

第 4章では、第 3章の実験の過程で新たK観察された疑似格子像をスペックノレ雑音の一種とみな

し、その特性をパワースペクトルの計算及び実験から調べる。そして実際の格子像中K含まれるラ

ンダム雑音Kよタ作られた疑似格子像を正しく処理して得られた真の格子像と比較する。

第5章では、従来の最適結像条件 (8cherzer フォーカス) では撮影できない分解能以下の

構造を持つ小さた単位胞の結晶の格子像を電子レンズの収差の影響を小さく抑えて撮影するのに有

効念アベレーショ y ・フリー・フォーカス (a.f.f.) 条件Kついて述べ、その解析的計算方法

を示す。

そして第 6章K沿いて、本論文Kよって与えられた結果を総括し、同時K今後の課題について示

す。

;1::幸子、近年走査型電子顕微鏡 (8EM)の発達も著し〈、走査型透過電子顕微鏡 (8T EM) VL 

よっても結晶格子像が得られている (Cowley 1977)が、本論文を通して特Kζ とわること念

〈用いられた場合、電子顕微鏡とは通常の透過型電子顕微鏡 (CT EM)を示すものとする。
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第 1章 結品格子像に関する理論と実験の現状

1-1 緒 言

Me n t e r (1956) v<:ょ b 白金フタロ Vアエン及び銅フタロ ~7=;/の格子縞が撮影されて以

来、数多〈の結晶格子像が得られて来た。当初は透過波と Bragg反射波Kよる一次元の干渉縞に

過ぎまかった像も、近年電子顕微鏡の分解龍の向上と適当左試料の選択KよD、数十~百数十もの

回折波を用いて結像されるよう K在h、ζの像の持つ意味が次第K明らかにまるKつれ、電子顕微

鏡法が物性研究K一層有力左手段と在ってきた (Allpress.Sanders and W.dsley 

1969、 Uyed. et .1.1970、 1i j i ma 1973、1974、 Iijima.Kimura and 

Goto 1973、 Iijima and Allpress 1974、 Yad. 1971、 Hashimo to 

et .1. 1976 b)。ζのよう在格子像を解析するための像コントラストの理論は、結晶中K入

った電子の振舞いを記述する理論と、電子光学系内での振舞いを記述する理論よ D構成されていゐ

結晶中K入った電子の振舞いの記述K関しては、 1940年代後半からい〈つかの方法が提案され、

1960年代初めKはほぼ確立された (Boersch 1946、1947、 Niehrs 1954、1956、

Hashirnoto，Mannami and Naiki 1961、 Cowley .nd Moodie 1957 

a、b、c、d、e、1960、 Cowley 1959)。電子光学系Kよる結像K関する理論は、球面収差

と焦点の外れのみを考慮した議論が中'U、に在って来たが (B0 e r s c h 1947、 Scherzer 

1949、 Heidenreich and Hamming 1965、 Eisenhandler and SiegeI 

1966、 H. s h i mo t 0 e t a I. 1973、 橋本 1973)、最近は更K色収差や非点収差及び

照射電子線のコヒーレンス度も考慮した理論が出されている (Cowley and Moodie 1957 

c 、 Hanften .nd Trepte 1971、 Fr.nk 1973、1975、1976、 Dowe11 .nd 

Goodman 1973、 Anstis .nd O'Keefe 1976)。

記録された電子顕微鏡像からレンズの収差tてよる影響を取b除いて元の結晶下面での波の振巾分

布左 D強度分布を求めるととは、照射電子波が高干渉性であ夕、しかも一般には波の位相の情報が

ほとんど失在われているため非常K困難であるが、試料の回折波が透過波K比べて極〈弱いときK

は、像の伝達関数Kついての修復がある程度可能である (Stroke .nd Halioua 1973 

a、b)。実際そのようま場合が高分解能電子顕微鏡観察f'[;J;>いては、しばしばあb得る。

高倍率、高分解能下f'[;J;>ける観察では、収差の影響以外Kフィルムの粒状性、電子線の量子的ゆ

らぎ、試料の非晶質部分の作るコントラスト等Kよる雑音も無視できず、 ζれらの雑音を含む像の
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SN比の改善も重要な問題である。本論文では格子像のSN比の改善に関する研究を実施したので

本主義でその現状を紹介する。

また、 Boersch(1936)やLepoole(1947)の研究以来、電子顕微鏡像と共K試料構

造の研究K用いられてきた手段に制限視野電子回折法がある。 ζの方法は一般の電子回折法K比べ

て、試料。局所部分の回折像を撮ることができ、大層好都合ではあるが、電子レンズの収差のため

K制限領域を無限K狭くする ζ とはできず、通常、直径数千オングストロームの領域が限度である

(Agar 1960、 Rieke 1961)。しかし、近年加速電庄の高圧化やマイクロビーム技術の

応用、収差の小さなレンズの開発等K よ b 、か~.!J小さ念領域 (30-200Â) からの回折像を得

ることもできるよう K左った (Uyeda et al. 1963、 Koreeda et al. 1971、

Geiss 1975)が、しかし、左沿いくつかの間題となる点がある。本論文では、記録された高

分解能電子顕微鏡像を用いた新しい制限視野回折の方法を提案、実施している。

ζの章では、まず電子顕微鏡の構造といくつかの結像方式を述べ、結晶格子像のコントラスト理

論を概説する。また、微小制限視野回折法と画像修正K関する研究の現状を述べるとともK、ζの

論文の目的を併記していく。

- 4 -



1-2 透過型電子顕微鏡の構造と原理

電子顕微鏡は鏡筒、電気系、真空系、操作パネルの四つの部分から成っている。中でも特に鏡筒

部の電子レンズが顕微鏡の性能を決定する。ととでは、鏡筒部Kついて概説した後、電子レンズの

機構と性能Kついて述べ、併せて結晶格子像その他を得るためり結像方法を記す。~i;-、電源の

安定性が性能K及ぼす影響も極めて大であるが、 ζζでは電気回路K関する説明は省略する。

1-2-1 鏡筒部の構造

鏡筒部は更K上から照射系、試料室、結像系、そして観察・記録系K分けられる。 Fig. 1・1

K市販の電子顕微鏡の一例 (JEMI00C)の断面図を示す。

A 照射 系

d!J 

op七icalaxis 

照射系はイ象の観察K必要な条件(加速電圧

電子光学的輝度、干渉性等)を満たす電子

線を試料K照射する。 Fig.l・H'C示すよ

うt亡、微小面積 dSを通ってその法線方向

と角度αをなす方向を囲む微小立体角 dO

の中へ流れ込む電子流を d1として、 dS

の場所p!tLi;-ける a方向の電子光学的輝度

は
Fig.I-2座標系

R (p， a)ニ

d 1 (p， a) 

dOdS 
C 0 S a 

(1 -1) 

で定義される。また回転対称な電磁界を用いた光学系で重要念値として、光軸上の点!tLi;-ける光軸

方向。輝度

dI (0，0) 
Raxial 吾妻 R (0， 0) = 

dOdS (1-2) 

があり、 ζれを軸上輝度と呼ぶ(下山 1975)。電子線をレンズ系でどのよう K拡大、縮小して

も、その拡大、縮小率の二乗K反比例して電流密度が変化するため、 ζの軸上輝度は一定電圧の下

では常K一定である(輝度不変の法則 上回 1974、 下山 1"975)。
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・・2

2 : カν-~・・

8 : 同唖宜zアG7?4f.

. : ・ t 圃圃~~JI.

，: 1自2偏向ヨイル

6: ..レンズ・ポールピース

7: MII陸軍レンズ・~~ル

8: M2..レンズ・コイル

9 : 築家レンズ務点補正ヨイル

10 : イ"ージ・ヲ宥プラ・ヨイル

11 Ml価値補正コイル

12: M2個・2捕直ヨイル

13: M3蝿問ヨイル

1': Iit桝簡

1': M.蝿向ヨイル

16 : 対物レンズ・ポールピース

1 7 : 対物レンズ非点補正ヨイ，..

18 : 対物レンズ・ 2イル

19: Ml 中間レンズ・ ::11'JI，. 

20 : 中間レンズ・ポールピース

21 ・2中間レンズ・ 2イル

22: It酷レンズ・コイル

23 : 漫膨レンズ・"'-ルピース

2': ..軍

2' : カ〆ラ童

Fig.l-l 鏡筒の断面図 (JEM100C)
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実際K測定されるのは平均輝度であるため、上の輝度不変の法則は正しく適用されないが、軸上輝

度を越えるととは念い。従って、一定電圧の電子線の輝度はほとんど電子源。輝度で決まってしま

う。鐙光板上で像を観察するのK必要な電流密度をl0-1l.A/cnfとすると、 100万倍で像を見る

ためには 10ん/cnfの電流密度が試料上で要求される。また、干渉性のよい電子線KするためKは聞

き角が少なくとも10・3rad以下の平行度のよい電子線を照射せねばならないから、少なくとも、

3.2 xl06J¥/cm2 str-.の輝度をもっ電子銃が必要と念る。実際Kは明視野像や暗主騎像のようK対

物レンズ絞タやコンデンザーレンズ絞りKより電子線の一部を除いて結像するととが多〈、そのた

めには更に 1-2桁程度の高い輝度が要求される。

a 電子銃

電子銃は電子顕微鏡の光源であb、フィラメント、ウエーネルト円筒辛子よび陽極よ b構成されて

いる (Fig. 1・3)。エネルギーのそろった電子を高い輝度と干渉性をもっ電子ビームとして放出

するのが役目である。グリッドUてはフィラメントK対して負のバイアス電圧が印加されてb夕、

クロスオーバ

陽極

電子

Figo 1-3 電子銃

ピーム電流を制御L、、同時Kクロスオー

バーを形成する。クロスオーバーとは、

フィラメント、ウエーネルト円筒、陽極

から成るレンズKより、電子ビームが絞

られた最小断面で、普通 50-100μ の

大きさをもっている。フィラメントには

直径 O.lmmのタングステン線をへアピ

ン状Kしたものが用いられ、 2700-

2900~程度K加熱される。また、高輝

度を得るためへアピンフィラメントの先

端K、末端を鋭〈とがらせたタングステ

ンチップを取タ付けた、いわゆるポイン

トカソード (Hib i， Ya da and 

Takahashi 1962、 Hibi and Yada 1964、 Hibi 1974、 日比 and矢田

1975)や、電界放出型電子銃 (Crewe 1975、 Troyon 1976)、あるいは六硝化ラン

タン (La%)を用いた電子銃(中)111977)等を装備した電子顕微鏡も開発されている。また

陰極から放出された電子エネルギー分布は結像の際、色収差を与える ζ とK念る。 Figs.1-4， 

1-5~ 下山(1 975) ~よって計算されたタングステン陰極から放出された電子のエネルギー分布
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Fig. 1-4 

¥;>(つかの電界強度K対して計算された放出電子。

全エネルギー分布と陰極表面K垂直在方向のエネル

ギー分布の半値巾6E、ムEn

(from下山 1975)

1000 2000 3000 
一一一→T(K)

8 

の半値巾を示す。 ζζで、 6E、ムEn、

ムEtはそれぞれ放出電子の全エネルギー、

陰極表面の法線方向Cエネルギ幽、陰極表面

の接線方向のエネルギーの分布の半値巾を表

わす。一様電界から在る平面陰極レンズの色

収差はムEnVC依存する (Uchikawa 

and Maruse 1969)が、微小球状陰極

チップを有する電界放出型電子銃の色収差は

むしろ主として6EtVC依存する (Wie s-

ner and Everhart 1973)ととが

明らかKされて骨担、通常の場合はその双方

Kよって定められる。

Fi g. 1一一5

い〈つかの電界強度K対して計算された

陰極表面の接線方向のエネルギー分布の

半値巾ムEt (from下山 1975)



b 集束レンズ

電子銃で作られたクロスオーパーの像を、試料付近あるいは遠方K投影する ζ とKよって試料面

上での電子流密度すなわち明るさを変え、同時K照射ビームの聞き角を変えるものである。現在の

電子顕微鏡では、ほとんど二段集束レンズが採用されている。 ζれは焦点距離の短い第一集束レン

ズでクロスオーバーを縮小し、それを第二集束レンズで試料面上K投影しようというもので、最小

直径 1-2μ の照射スポットが得られる。第一集束レンズKより照射スポットの大きさを変化させ

第二集束レンズKより明るさ、聞き角、照射面積を調節する。第二集束レンズKは 3-4個の孔径

の異念る可動絞りカ輔入されてなり、照射面積、聞き角を規定する。二段集束レンズKは照射ビー

ムを細くして最大の電子流密度を得るために非点、収差の補正装置(ステイグメーター)が付属され

ている。

照射系下部Kは軸合わぜや暗視野像を得るための機構が置かれている。 ζれには、現在ではほと

んど電磁式の二段偏向コイルが用いられている。

B 試料室

試料室Kは試料移動台辛子よび駆動機構、試料汚染防止装置、試料交換機構等の常備装置の他、ゴ

ニオメーター、試料加熱・冷却装置、引張装置、ガス零囲気装置(エンビロンメンタルセル)ある

いは、 ζれらのいくつを組み合わせた試料処理装置 CHashimoto et al. 1968、 井村，

藤田 1975、 深見 1974)が取り付けられる ζともある。試料移動台bよひ軍動機構はオング

ストロームオーダーの試料移動を可能Kし、試料のドリフト、振動をなさえるよう特に注意が払わ

れている。

C 結 像系

結像系は対物レンズ、一段あるいは二段の中間レンズ、投影レンズから構成されている。

a 対物レンズ (Objective lens) 

ζれは電子顕微鏡のレンズのうち最も重要念、性能K直接影響を及ぼすレンズであり、最初の拡

大像を形成するが、主として焦点合わせK用いられる。通常、焦点距離は球面収差や色収差を小さ

〈するため強励磁(rC(iCして、 0，5-数mmと小さくしてある。焦点合わせは対物レンズ電流を調節

する ζ とKよって行なうが、レンズ電流は連続的K変化せず、段階的K変化するよう Kなっている

ものが多い。連続変化式のものでは安定性、再現性の点で問題があったのに対して、正確で容易な
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焦点合わせが可能である。高分解能のものでは、 1ステップの変化量は最小で数+Aと在っている。

b 中間レYズ (lntermediate lens)、投影レYズ (Projectorlens) 

対物レンズの像を拡大するのが中間レンズ及ひ攻影レyズである。もう一つの役割は、対物レy

ズの後焦点面 (back focal plane)にできる回折バタ-;/を拡大投影するものである。 ζ

れを制限視野回折 (Selected area diffraction)と呼び、中間νンズのすぐ前K位

置する観野制限絞9(Field limiting aperture)によって、 希望する視野を選択す

る。

D 観察 記 録系

通常は、観察室Kある鐙光板上K電子を照射して発せられた光を鏡筒外部から観察し、観察室の

下にあるカメラ室中で直接露出されたフィルムK記録する。フィルムとしては一般1'1:>-'ートフィル

ムが用いられるが、ロールアイルムの使用が可能在ものもある。

特tて高倍率の像を観察しようとすると、アイルム上での電子線の密度が極めて低くま b、長時間

の露出を要する。従って振動や試料のドザフト軒よび汚染等のため解像度の高い像が得難い。また

高速で起とる現象。記録Kは、通常の方法では追跡できまいζとがある。そとで、 7イルムを用い

ずテレピの録像管で電子顕微鏡像を電気信号K変え、プラウン管上K表示し、カメラあるいは

VTRI'1:記録する方法が用いられ始めている(井村 1970、井村.藤田 1975)。との装置は大

き〈直接方式と間接方式K分けられる。直接方式では試料を通ってきた電子を電顕内部K設置した

テレピ撮像管上のターゲツト上K結像させ、その電子線衝撃による内部導電効果を利用して映像信

目e-clron

- 10 

号を得る (Fig.I-6)。一方間接方式で

は、普通カメラ室U底部に置かれた鐙光板上

の像とイメージオノレシコンとを 77イバ"

プレートで結んだ形式 (Fi g. 1 -7 (.)) 

が用いられるが、 Fi g. 1 -7(b)のようK

レYズを用いる方式でも鐙光板の前Kテヤ

yネルプレートを設置するととKよb、前

者と同程度以上の効果を上げるととができ

る。どちらKしても解像度に砕いては、

Fig.I-6直接方式のT V装置

(from井村 1970)



直接方式の方が優れ、輝度の増巾率f'L:J;>いては間接方式が優担、残像の影響も小古い。

(a) 

F i g. 1・ 7 間接方式のTV装置

(from安達等 1975)

(b) 

1 -2 -2 電子レンズ

電子レンズKは静電型と磁界型のものと畠る詩人ととでは磁界型電子レ;/;;t;の構造Kついて述べ

る。

軸対称在磁界がレンズ作用を在すことはよ〈知られている(菅田 1956、 上回 1974)。磁界

レンズのもっとも単純左ものは円形コイルで晶るが、磁界が広い範囲K分布するため、焦点距離を

短くして倍率を高める己とができまい。実際K電子顕微鏡K用いられているものは、 Fig.I-8

K示すようK、コイ Jv，ヨー夕、ポ ノレピ"スから構成されている。すまわちコイノレで発生した磁

束は鉄製のヨークの中を流れ、ポールピースの上極と下極とのすきまから空間K漏れ出る。このよ

ポールピース

ヨーク

Fig.I-8磁界型電子レYズ

うK、磁場の作用範囲を狭〈し、かつ強さ

を増し、磁場勾配を急Kして焦点距離を短

コイル 〈している。焦点距離を変えるのは励磁電

11 -ー

流KょD磁場の強さを変化させて行う。磁

界の作用する範囲が焦点距離よ hも十分大

きければ薄肉レ;/;;t;とみませ、焦点距離/

は磁場の強さH(z)から、



e 

。位.)d z 
( 1 - 3 ) 一一f 8mV 

で与えられる(安達等 1975)。ただしととで、 mte， Vはそれぞれ電子の質量、電荷、加速電

圧を示す。また zは光軸方向の鹿標でH(Z)の最大の点在原点とする。対物レyズのようK強励磁し

て用いられるレ;/;;(の場合は、磁界はGlaser(1941) 在どKよb用いられたベル型分布

H包)=ー」主ァーす
1 + ( ; )“ ( I - 4 ) 

に近〈在るζ とが知られている。ととで Ho=H(O)、aは Ho/2とまる軸上の半値巾で島る。ま

た漏れ磁東が少左〈、磁極の飽和が起とらまい場合Kは

{ 1与す ( 1 - 5 ) 

のち古乗磁界分布がよ〈合うことも知られている〔金谷 1975)。とのよう左場合同焦点距離

は、前後対称左穴径を持つポ司ノレピースK対し解析的K求める ζとができるが、特K収差を少在

〈する目的で対物レyズ在どで用いられる前後の穴径が非対称左磁極の場合Kは、正確左数値計算

Kよb磁界分布Hωを求められねば左ら左い (Fig.I-9、 Liebmann 1955 a)。また、

Liebmann (1955 b) v<:よ b前後の穴の半径がRI' R2'極片のギャップがSであるポール

ピースをもっレyズをNI在るアンペアタ・ンで励磁した時、 Vrで加速された電子K対して、と

0 
.25 -2，0 ・1.'

S/R，' J 

のレyズの焦点距離f、無限遠に像

を作るための試料位置 Zo球菌収差

係数csはともv<:(S+RI +R2) 

.V r /(N 1) V<:V r /(N 1)の広

い範囲Kわたって比例しているとと

が示されて金jJ (F i g. 1-1 0 )、

球面収差の小さまレYズを作るKは

ポールピースの穴径を小宮〈し、強

励磁Kすればよいζ とがわかる

09 

Rela tive PO$lt 
J 仰向C目 L
G. 1..'1 

08 

07 

06 

5

4

 

0

0

 

A
Q
¥

ぜ

03 

。2
(Yada and Kawakatsu 

01 1976)。

ー，，0 ~o.s o 
'1H， 

0.5 '-0 '.5 20 
Fi g. 1・9 非対称ポ・ル
ピースを用いた時の磁界分布

Ctrom Liebmann 1955 a) 
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H 

2. 

守2-0

扇面
• 
轟碕

Yr/(NI)' 

• 

1 -2 -3 電子 νンズの収差

。ω

R. 

五L4
'Jr寸

/l. 

A5y"鵬制白I

Jlljll 
τIr 'jr' 

•• 副主

Fi g. 1司 10

磁界型レンズの焦点距離f、無限遠

へ像を作るための試料位置z。、球

面収差係数Csと起磁力との関係

(frorn Liebrnann 1955 b) 

磁界レンズによる結像は、次の近軸軌道方程式 (Fert and Durandeau 1967) 

d2 U eH2 

-一ー一一+一一一一ーァu=o
dz乙 SrnoV不 ( 1 - 6 ) 

でほぼ表わされている。 ζζでUは位置ベクトル、v*は相対論補正をした加速電圧、そして、

e、rnoはそれぞれ電子の電荷と静止質量を示す。 ζの方程式は線型であ夕、 Gauss像面上で幾何

光学的完全結像が行われる ζとを示している。ただし、 (1 -6)式は次の三つの仮定の下で導か

れたものである。即ち.

i) 電磁界が回転対称である。

ii ) 電子の初速分布を無視する。

iii) u， I u'lの三次以上を無視する。

従って上記の仮定からのずれKよる完全結像からのずれが即ち収差であり i)からのずれが軸非対

称収差、 ii)からのずれが色収差、 iii)からのそれが幾何収差といわれるものK念る。幾何収差は

光学レンズでいうサ・ィデルの五収差 (Born and Wolf 1959) ~相当し、物面、絞り面、

像面の座標をそれぞれuo=x。十 iyo'ua=c+旬、 Uj=Xj+iYjと複素数表示をすれば

物商からレンズまでの距離を raとして、三次の幾何収差ム ui (3)は

- 13 ー



ムU i (3) = c s (ua /ra ) Cua/r aタ+AuZ九+B113(弘/ra)

十 Ruouo(ua/ra)+{DUo(ua/ra7+2Duo(ua/ra) (ua/ra) } 
(1ー7)

と表わされる (Hawkes 1967、 金谷 1976)。ただしA，B， Dは複素数、 Cs、Rは実数を

表わす。また、百0'ua はそれぞれ Uo・Uaの複素共役である。 ζの式の第一項が倣義の)

球面収差 (Spherical aberration)、第二項以下がそれぞれ歪像収差 (Distortion)

非点収差 (Ast i gma t i sm)、湾曲収差 (Field Curvature)、コマ収差 (Coma)VL 

対応するo

uo=O即ち物面の軸上から出た軌道K対しては(1回7)式の第一項のみが残る。従って高倍

率の観察のためKは幾何収差としてはζの球面収差のみを考慮すればよい。 Fi g. 1由 11で表わさ

れる様に、同一点から出たビームでも 1，2.3，のようにレンズへの入射角が異念ると Gaus s~象面で

は別の点K至夕、全体としては錯乱円を作る。その半径は、絞タの聞き角を aとすると(1-7)

式よタ Csa 3で表わされるととがわかる。

C sもfと同様、 (S+Rl +R2) 

V r /(N 1 )~fまぽ比例する ζ とは

Fi g. 1-10 vc示した通タでちる。

色収差は、電子放射の初速度の不

均一、加速電圧や励磁電流が変動し試料

たb、試料透過の際、速度が変わっ

たりする ζとKよって生ずる波長の

不均-V'C基づく収差である。電磁レ

ンズの場合Kは、軸上色収差、倍率

色収差、回転色収差の三種類がある

が、後二つの軸外収差は分解能K直

レシズ 絞り ガウス像面

Fig.l-ll 球面収差

接影響し念いので(金谷 1976)、以後軸上色収差のみを考える。 ζの軸上色収差は、ほとんどが

焦点距離の変化という形で表われ、

/δJ _ dE dE 
dch::::乙 a df =C c h [2一一ー(一一十一~)) a 

、 J E E 
( 1 - 8 ) 

と表わされる (Hanften and Trepte 1971、 金谷 1976)。 ζζで、 J、dJはレン

ズ電流とその変動、 E、δEは加速電圧とその変動、 dE。は放出電子の平均エネルギーからのず

れと試料内での非弾性散乱Kよるエネルギーロスを示す。

- 14 -



また、 Cchは(1-8)式で定義される色収差係数で、レンズの焦点距離と同程度の大きさであ

る CLiebmann 1955 b)。

軸非対称収差は幾何収差Kj:，~ける非点収差と区別するとと念〈、一般Kは非点収差の名で呼ばれ

ているが、幾何収差のそれと異念夕、 Fig. 1 -12のよう K軸上でも現れ、像の解像度K大き〈影

響する。ただし、 ζの収差は四極子レンズ

をいぐっか組合わせたステイグメータ -K

よ夕、実験的Kも除去する ζとができる。

1 -2 -4 分解能

レンズ 後焦点

F i g. 1・12非点収差(非対称収差)

Abbe (1873)の研究Kよ夕、たとえレンズ系の収差を完全K取タ除いたとしても、有限の開

口をもつかぎ夕、顕微鏡の分解能は無限小とは念らないととが知られる(回折収差)。軸上物点を

出た周縁光線が光軸と念ナ角(絞タの聞き角)を α とするとコヒーレント照明下Kj:，~ける分解限界

は物体上で

k 
dn :::ご 0.8ーァ一一一

sm a C 1 - 9 ) 

となる (Born and Wolf 1959)。 ζζでkは光の波長である。前の系数は照明光のコヒ

ーレント度によタ 0，5-0，8まで変化し、完全Kインコヒ"レント念らば0，6となる(久保田

1959)。ζれよタ完全レンズの場合には aを大きくすれば分解能が上がるととに念る。電子顕微

鏡でも同様のζとが言えるが、それ以外に前述の各収差の影響が入ってくる。特K狭義の球菌収差

は原理的K除き得ず、分解能は前の回折収差と球菌収差の両方よタ定められる。球面収差 dsは開

き角 aとともK増加し、回折収差は αの減少とともに増加する。この両者を組合わせた 8を極小に

する <<optを最高分解能 dminを与える最適の聞き角と考えるととができるが、その組合わせ方

は研究者Kよっても異な夕、例えばG1 as e r (1 9 3 3 )は

aopt 山(出)士

d m i n Os 6 ̂  t C s t C 1 - 10 ) 
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という値を、またRebsch (1938)は

a 0 p t = 0.84 (示。t

8 min = 0.95λをcst ( 1 - 11 ) 

という値をイ Y コヒーレントの場合Kついて求めている。 (1・11)式に従えば100kV電

子顕微鏡で球菌収差係数がcs=凪7mmであればa。pt=o，85X152r adの絞bを用いて、

a min坦 4.1Aが最高分解能とまる。電子顕微鏡ではインコヒーレント照明法が用いられるととも

ある (Nagata et al. 1976)が、一般Kはコヒー νyト照明K近〈、 dminは更K大き

くまると考えられる。

1 -2 -5 結晶格子像

Coodenser I・ns-一一

電子顕微鏡の結像方式は顕微鏡像

号・ドと回折像モードに

大別される。とのこつが

中間 ν;.-';;{の焦点距離を

切換えるととKよって行

われる様子を光議図とし

てFig.I-13tL示す。

顕微鏡像はまた、

Fig，I-13(a}のよう

K透過波を結像K取 b入

れるか否かKよって明視

野像と暗視野像K分けら

れる。数万倍程度の低倍

率での観察では散乱波が

対物絞.!!tLょb除かれる

……一部町一
L

LM
十
土
叩

己とによるコ y トラスト
0.何'rac:tion

S同鈎

Final叩。t刷 工二本;仰向
(0) 帥

F i g.1・13顕微鏡像伝)と制限視野回折像(防を得る場合の光線図

(from Beidenreich 1964) 

を利用するととが多〈、

収差の影響を小さ〈する

ためにも透過波のみを通
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すよう念10・3rad以下の小さ念対物絞タを用いられる ζとが多い。超高電圧電子顕微鏡でのよう

に回折角が小さいので収差の影響が比較的弱〈、しかも厚い試料が用いられるととが多い場合Kは

透過渡だけで念 (2-3の回折波も用いて像を明るくするとともある (Hashimoto 1971)。

暗視野像は対物絞bを光軸からずらせるか、電子線を試料K斜め照射して透過波を光軸上の絞タ

から外すと去Kよって得られ、試料のどの部分から電子がその絞D位置へ回折されてきたかを知っ

た夕、格子欠陥の研究 (Hi r s c h e t a 1. 196 5、 Cockayne et a1. 1969) 念どに

用いられていたが、透過波を除いているためコントラストが高〈、単原子の観察Kも有効でるる

(Ha s h imo t 0 1971、Hashimoto et a1. 1971、1973、 Phi11 ips，Chalk 
and Hugo 1972、Ottensmeyer et a1. 1972)。

結晶格子像を得るためKは、 Fig，I-14のように二つ以上の波を対物絞り内K取タ込んで結像
l 

すればよい。試料Aを通タ抜けた電子線は直進するもの、 ζれK対してO二ーの角度K進むもの、
d 

さらに強度は弱いがその 2倍、 3倍といった角度K進むものがあ b、それらがもし絞タでとられ念

ければ、レンズの後焦点面で点像B(ζれが回折斑点であるが、突はとの一つ一つが電子線源の像で

ある〉と念夕、それが発散して結像面Cでは互いに干渉し合って縞模様を作る。一般には、透過波

(非散乱波及び前方散乱波)といくつかの回折波を用いるが、回折波のみで結像させるとともある

(Cowley 1973)。

ニ波、または四波を用いる場合には、傾斜照

明法によ b、回折波がBragg条件を満たす主

うにして撮影されるζとが多い (Fukuhara，

Komoda and Tadano 1966/1967) 

が、多数の回折波を用いて結像するときには、

執上照射によタ電子線を各格子面K対称になる

よう K入射させて撮影されるととが多い。その

時、次節で述べるよう念適当な試料と適当な結

像条件を用いれば、試料のポテンシヤル分布と

非常Kよく似た像(構造像、 structure

image)を得るととができ、結晶構造や欠陥

の研究K用いられている (Al1press.

Sanders and Wadsley 1969， 

Al1press and Sanders 1973， 

Iijima，Kimura and Goto 1973， 

B 

骨一入射波

ーー飲料

ーレンズ

。

←・周期像

c.ーーーーー・←縞の位置

Fig.I-14結品格子像の撮影
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lijima and A11press 1974、 Yada 1971、 Hashimoto et a 1. 1976 b). 

1-3 像コントラストに関する理論の概説

結晶格子像のコ y トラストの計算は、大き〈二つの部分K分けられる。一つは試料中での電子の

振舞いK関する部分、もう一つは試料を通過後C富子のレンズ系Kよる結像K関する部分である。

前者は更K試料の厚さの効果K関し、運動学的回折理論と動力学的回折理論K大別される。そのそ

れぞれKついて、また何人かの人々 Kよj)1I>(つかの近世l理論が提唱されているが、 ζの節では、

初めK収差を持ったレンズ系での結像について述べ、次にそれぞれ運動学的、動力学的電子回折理

論K相当する位相格子近似と Bethef'Cよb提唱されたマトリッタス法Kついて概説する。

1 -3 -1 収差を持った νンズ系の伝達関数

電子顕微鏡の結像で最も重要在のは対物レンズで、とのレ;/.;(の収差が像の質をほとんど決定し

てしまう。というのは、他の中間、投射レンズの場合Kは、入射電子線の開き角坤ミ小宮〈、また極〈

近軸のみを利用するので収差の影響はほとんど無視し得るほどK小さ〈まってしまうからである。

そ己で以後対物レ;/.;(のみを考慮した結像機構を考える。

今、結晶を出た時の電子の波動関数を q("0)とする。完全レンズの場合には、その後焦点面上

f'CFraunhofer回折像Q車場ができる。 S=(u.v)は逆格子空問。座標で、後焦点面上¢庚座

標(<.守)とはu=</入f、v=守/̂ fの関係で結びつけられる。ただし、しfはそれぞれ

電子線の波長、1/:'--ズの焦点距離である。己の時Qωは q ("0)のFourier変換

Q&副=F{q ("0) J =f q ("0) exp (ー 2πiS.，.o)d，.。 (1-12) 

で表わされる。更に像画K現われる波の振巾 ψ(，.)はQωのFou t i e r変換

ψ(，.) =F  { Qω J=ffq句。)exp {・2πiS・(，.。十，.)J d，.odS 

=q(-，.) (1-13) 

とまる。ただしとの議論では簡単のため、倍率を 1とし、 (1-12)、 (1ー 13)式等f'C:I;>いて

7レネル回折による位相因子を無視している。

レンズK球面収差があるとレyズK入射した波はその入射角K応じた位相のズレを受けるζとK

まる。また観察面上ではGauss像面からのズレKよっても電子線K位相のズレが起きる。とのズ

レもやはbレYズへの入射角に応じて変化している。
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ζれらの位相のズレ rは次のよう Kして計算できるくScherzer 1 9 4 9) 0 F i g. 1 -H(a)~ 

A 

(b) 

Fig. 1-15 収差Kよる位相の辛子〈れ(本文参照〉

示すよう K、実際のレンズを通ったピームは収差の影響を全〈受け念い正焦点像を作るピームか

らある位相角だけ外れている。との量を 8とすると、光軸K対して αで入ったビームでは

C s a3' ムfa Csh 3 

lJ=一一一一ー一一一一=一一ーァ
f f r丞

ムfh
一一一一宮-

f 14 ) 

となる。 ζζでCsは球面収差係数、ム/は焦点の外れ量、 hは入射角 aのビームの入射点までの

レンズ上光軸からの距離である。 ζの外れ角 δK対するビームの位相のズレを rとする。 レンズの

中心から入射点までの距離が dh増した時、位相がdr増したとすると、 Fi g. 1 -1 5 (b)よタ

と;5::る。

lJ = (一一一) (一一一)

(1四 14)、

r 
2π 

k 

(1-15)式よ b

hπ  
fδdh二一一
o 2 A 

あるいは、試料~j;~ける空間周波数

s 

を用いて

I s I 
a 

k 

(Csa4-2ムfaち

r 
1r 

2 
(Cs A3 s4 -2ムfAs 2 ) 
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とまる。実際Kは、有限の周波数域の波しか結像K寄与するととができ左いから、絞b関数

1 when 1 S 1く d
A(~ = 1 

o otherwise (1-18) 

を導入して、 A(司ex p { -i r(司}が系の伝達関数とまる (tran.fer function)。

ζの時、像面VL1>ける波動関数 ψ〈りは (1-13)式ではま〈

q>(r) = q(r) *F( A(司)*F(exp{ーir(司 JJ ( 1ー 19 ) 

であb、電子顕微鏡像として観察される強度は

1 (r) = ψ(r) 1

2 

q(-r) *F(A(s)) *F(exp{・iT匂)}) 1
2 

(1-20) 

とまる。と ζで本はコンボリユーシヨ Y積分を表わす。色収差及び照射電子線のコヒーレンス度を

考慮する場合Kは、少し複雑K在る。 Hanβen and Trepte (1971) VLよれば、色収差K

ついては

.2A Cch dJ d E 8Eo 
8 T之ー一一-d(ムf)=-一一一 .2λ(2一一一ー(一一一十一一一))

2 2 J E E 

(1-21) 

とするととができる。ととでCchはレンズの色収差係数、 J.E. 8J. 8Eはそれぞれレyズ電涜

と加速電圧及びそれらの変動を表わし、 8Eoは陰極から放出された熱電子のエネルギーの平均から

のズレである。乙とで、確率変数ム=ム[-ムf。とその度数分布関数Hωを導入する。/'，[。は

/'，[の平均値であb、Hωは

dI ∞ 
d T = 1 (r・ム)H(ム)， ムH(ム) dム=1

(1-22) 

で定義される。その時、像の強度は

1 (r) =ζ1 q (r)抑制牢F(exp{ーiTω})I包ω品 (1-23)

として求められる。 (1-1 3)式は一般Kは像K対し直観的まイメージを与えまい。ただ特別在

場合として

Q(O):長 Qω..キ0 (1-24) 
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の時には像強度はもう少し簡単な関係で表わされる。特K試料が十分大き左完全結品であれば

Q~)= φo δ白書，)+ 1:φ(s) δ (s -gn) 
n 

q (r) =φ。+5φ(9n)exp (・2πignor)

と表わせる。 ζζで

φ oφo  1 exp (iφ0) 

(t(gn)- 1φ(gn) 1 exp { iφ(gn)} 

(1-25) 

(1-26) 

(1-27) 

と辛子〈。もし |φ(gn)1、φ(gn)料馬関数で、各国折波K対し、 -9nの回折波をも結像K用い

れば、 0・23)式は |φ 匂n)1の2次の項を無視して

N 
l(r)=/11φolexp(iφ。)十1:-'φ(gn)1 exp (i {φ(gn)ーr(gn)}) 

n=1 

exp (・ 2πign • r) 12 H(ム) d6. 

N 
=/1φ。12H(ム)dム+2f( 1: 1φ。11φ(gn)1 cos {φ(gn)・r(gn) 

n=1 

} exp (・2πignor))H(.ム)dム (1-28) 

と念る。ただしNは結像K用いられた波の数を表わす。 ζζで |φo1、 |φ(gn)1、φ(9
n
)、

r(gn)が電子のエネルギ司 Eの関数であるが、その極〈小さな変動に対しては r(9
n
)のみが影

響を受けると仮定する。その時

10= I1φo 1 2 H(ム) dム (1-29) 

をf象の平均強度として

N 
l(r) 10+21: 1φ。11φ(gn)1 exp (・2πign0 r) f co s 

n=1 

{φ(gn) -r (gn) } 0 H (ム) dム (1-30)  

と表わせる。 ζζで

1 co s {φ(gn)冊 r(gn)} H(ム) dム

Cs ̂  31g 1
4 

= 1 co s (φω-2π 
4 

- 21 ー
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CSK31g12Ay。hlg|22
= COS{o(g) -2" (ー 4 2一 一 )IIcosか'lgl"6)

3. _.4 
S'"I gl ムんk|g|2

H(ム)dム+sin IO(a) -2，，(一一一一一一一一一一一一)I 
4 2 

f 8 inG叫 1gl2ム)H(ム)dム (1-31) 

と在るからH(6)がム=OIL対して対称左偶関数であれば、(1・30)式は

と金いτ

G(g)邑 fC08(π川91
2
ム)H(ム.) dム

，Cs.
3
IgI

4
ムfok|g|2

TO "" 
2πtーー一一一一一一 ー一一一一一一一ーー)

4 2 

(1-32) 

1 (r) =Io+2t 1φ011φ(gn) 1 G(gn) C08 {φ(gn) -T 0 (gn) 1 

exp (ー2πi9n.r) (1-33) 

と左る。 Gg)の値はH(ム)の正確在数値計算による値から求められねば在ら左いが、 HanP'en

and Trepte (1971) はい〈つかの H(ム)の形を仮定して解析的K求めている。今、Hω

が半値巾 dEo <DMaxwe I I分布をしていると仮定するまらば

dEo ^ 
_1 

G (g) = { 1 + (一一一一 Cch'lgI
2)2}

・a

2.45 E 
(1-34) 

とまる。またFrank(1973、 1975)は試料K収束ビームを照射した場合KつIt>て部分的

コヒ
-

v;..-'~ を考慮した結像特性を求め、 Anstis and O'Keefe (1976)、Ans t i s， 

1 ij ima and O'Keefe (1976)はコヒーレンスを同時に考慮して系の伝達関数を比較的簡

単左式で表わしている。

1 -3 -2 位相格子近似と弱い位相物体

結晶が薄い時、入射電子波は結晶の持っているポテ;/~ヤルで屈折する。 ζの時の透過電子波の

位相は次のようにずれる。
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入射電子線の方向K投影した結晶のポテンシヤルを φp( r 0)とすると ζの結晶内('L:Jo>ける電

子の波長は

A 
aφn  (r n) 

え::: A ̂  1 1-一二一一一二一

(2me { V+φp (r 0) }) 2V 

h 

(1-35) 

で与えられる。ただし川は真空中の電子の波長で

Ao 
一を園、‘，，，一v

h
-
e
 

一
m

-
o
b
 

自

r
，‘、

(1-36) 

またVは加速電圧である。したがって厚さ.6.Zの結晶を通過する時の電子波の位相のずれ

1 1 
2π(一ーー).6.Z 

A A 0 

(1-37) 

は (1-35)式を代入して

{π/(A 0 V) }φp (ro) .6.Z (1-38) 

となる。 ζれよ b位相物体(結晶〉の透過関数は

q (ro)二 exp{ーiσφ(ro)} (1-39) 

と念る。ただし、 φ(ro) =φp (r 0)ムZであ夕、 σ二 π/OoV)である。

いま σφ(ro)の値がπ/2よタ非常K小さい時は

q (r 0)勾 1-iσφ(ro) (1-40) 

とbくととができる。 ζの場合に試料を弱い位相物体と呼び、非常K軽い原子から成る試料では、

50-200 Aぐらいの厚さまで成夕立つ (Erickson and Klug 1971、 Fejes 

1972)。

既('L(1-19)('L示したよう K、像面の波の振巾は絞タの効果を考えず、倍率を 1とすると

<p(ri)=いー iσφ(r i ) }* F (exp {ー ir匂})

であるから明主勝像の強度は(1-40)式同様 σφ(r)の2次の項を省略すると
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I(riY:::::1・2.φ(-r i )木F(sinr(S)J (1-42) 

とまる。最良の位相コ Yトラストを得るためKsLn rがー lか+01:なる条件Kする必要がある。

その時にはs=(u.v)、 r i = (x. y)として、 si n rのFour-ier変換の項はGe}'f and 

and 8hi lov (1964 p. 34 -39)よb

F(sm r (s)J = 1 im .r u~[Vo干 .Xp {・2π(ux+vy) ) dvdu 
Uo ， Vo""∞ UO~VO 

一一一 sm2πUOX 
11m ~ー一一ー一一一­

"'-Uo.V<σ4∞ πx 

v
d
L
 

白

uz
円
一

y
z
一π

mE 
ea-

一+a 6<. y) 

= + a (r i) (1-43) 

とDiracのs関数で表わせるから、 (1・ 42)式は

I(ri)=l士2.φ(r i) 
(1-44) 

とまる。観察古れる像の強度は入射電子線の方向K投影された物体の静電ポテ;/YヤノレK比例する

上の条件は宮inrをいろいろと異在る焦点外れ量K対して計算するとよ〈わかる。 Fig.1-16

I1:C s = O. 7nnnで加速電圧が 100kVの場合の焦点外れ量I:::.fが 100A、600A、 1200Aのと

きのsinrの値をsの絶対値 sl1:対して示してある。

8ch.rz.r (1949)によ b指摘されたどと〈

ムf=、/(1-2n)CsA、 (n : 0 または負の襲数) (1-45) 

のとき、特I1:n=Oのオプテイマム7オーカ::<.I:::.f=5 08AI1:近い焦点外れ量ではか在b広い範囲

・ .ー.
にわたって連続的I1:smrがー 111:近い値をとる。ムf=600Aでは O.12A .から 0.33A .の領

域でー 111:近い値をとb、sが0.35A・1よb大量〈まると正、負の値を交互Kとるので、己れを絞

bで取b去ると高いコ Y トラ1 トの像が得られる。 ζの時、 (1 -4 4)式のコントラストで与え

られる像の解像度は-3Aと在る。

結晶試料内の電子の振舞いを議論する回折理論Kは他K運動学的近似法 (Hirsch et al. 

1965)がよ〈知られている。 ζれはBornの第 1次近似を用いたものである。 ζれは F9n を

結晶構造因子として
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Q$)ニ F{q(ro) }=d国ー i~ Fgnd (S-gn) (1-46)  

とすると弱い位相物体近似と等価K走る。

1 

S 
o 

'
i
 

df=600i 

F i g. 1田 16弱い位相物体K対するコントラスト伝達関数

6.f=600A付近が -3A以上の構造K対して最適焦点条件と念る(Scherzerフオ回カA}

1 -3 -3 動力学的電子回折理論

結品中の電子の振舞いを動力学的K記述する理論としては、初めEwa1 d (1917、 1920)に

よタ×線回折K対して提出され、 Bethe(1928) I'Cよタ電子回折K対して作タ上げられた量子

力学的取扱いや×線回折ではDarwin(1914) I'Cよタ用いられ、電子園折ではHowie and 

Whelan (1961， 1962)κよるコラム近似やCowley and Moodie (1957 a-e ) 

Kよるマルチ・スライス法として用いられた波動光学的取扱い等が良〈知られている。

との節では、 Bethel'Cより開発され、 Kato(1952)、whe 1 a n a n d H i r s c h (1957) 

Hashimoto.Mannami and Naiki (1961)、 Fukuhara.Komodo and 

Tadano (1966/1967)その他多〈の人々Kよタ展開された方法について概説する。

今、試料は平行念二つの表面を持つ板状結晶で、入射波は一方の境界面K真空中から入射するも

のとする。結品中K辛子ける入射電子は Schrsdinger方程式

2 R骨 2_d
17 tp +ニずこ {E+V (r) } tp=O 

を満足する。ただしEは加速電圧、 V(r) は結晶中の静電ポテンシヤルである。 ζとで

(1-47)  
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2me 
--ーで一一 E = k会

h" 

(1-48) 

〉
--
〔U

 
)
 

.• 
(
 

V
 

山

7
と$-(と (r・ 47)式は次のようK書き直せる。

F29+4J{暗+U(r)}戸O (1-49) 

U (r)は格子の周期を持つ周期関数だから、逆格子ベクトル gを用いて

U(叫すUgexp (2" ig 'r) (1-50) 

とFourier級数K展開するととができる。式 (1-49)の解はBloch波の一次結合

ψ(r) =ろA(γgW(k (jりexp2"i (~j旬 'r (1-51) 

で表わされる。ととでAj は結合定数、唱j)(~j))は闘で j は反射波留の数と同数f'C~ .0，.ζれ

が (1-49)式を満足せねば左らまいので代入して整理すると

{ X ~ - (ko(j) +g) 2} Cgり)(k(jり+Fhcdi)h(dj))=o 

(1-52) 

とまる。 ζ とでx;=k;刊。で XO
は試料内を通過する電子の波動ベクトル、 z'は h=gを

除いた和を表わす。 nイ困の波が励起されると(1・52)式はn個の組にま担各プランテjについて

x;ベko+g) 2=X~ ・ k~・付kxg+g 2) (1-53) 

と事サるので、 ( 1・ 52)式は次のようま固有値方程式Kまる。ただし岨 kxは koのg方向へ

の投影であb、gニ
1gl， h= 1 h 1である。
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(j) r ... (j) 上式で、 Ug、g、kxが与えられると、結晶の表面での境界条件を考慮して、振巾 Cg¥JI(k¥J/) 

と〈時-xわが求まる。

とれが求まると、結晶の下面を出ていく波は、結晶の厚さをZで表わすと

(j) rt (j) _ _ _ r '> _ ，.， (j} 
世 (z)=~ ~A\J'C~' exp (2πiko・Z) exp (2πig.r) (1-55) 

9 j .. 

入射ピームκ対して a の角度で散乱されるピームはレンズを通り抜けるとき位相の変化を受け

るので、 ( 1・17)式の T(a g)を用いて像面I'L$'"ける電子波の振巾は

山 i)=ザ吋 expωkJj~か叶 i rC αg) } exp似 g.r)

とな夕、強度は

I (r i) =ψ(r i) lP* (r i ) 

で与えられる。

1-4 微小領域制限視野田折法の現状と限界

1 -4 -1 制限視野田折法における最小制限領域

(1-56) 

(1-57) 

3段あるいは4段の結像レンズ系を持つ電子顕微鏡では顕微鏡像の視野の一部分のみからの電子

回折像を得ることができる (Boersch 1947、 Lepoole 1947、 Tanaka and 

Hashimoto 1953)。 ζれを制限視野回折といい、物性研究の有力念手段として用いられて

いる。対物レンズの後焦点面Kは試料の回折像が形成されている。従ってFig.I-13のようK、

中間レンズの焦点を対物レンズの像面Kあわせれば試料の拡大像力、また対物レンズの後焦点面K

あわせれば試料の回折像の拡大像が得られる。 HPち、中間レンズ電流の調整のみによって電子頒微

鏡像と電子回折像が得られるわけである。

試料の特定の部分からの回折像を得ょうとする場合にはFig.I-171'L示すよう K視野制限絞タ

を用いる。図のようK試料中に二つの結晶A.Bがあ夕、それらが回折点DA.DB辛子よび像t{.B' 

を与えている場合、視野制限絞bを像面のt{の位置K挿入すると、 Jぜを形成する電子線は絞タを通

過するがB'を形成する電子線は遮られる。対物レンズの倍率は 50-100倍であb、50μφ の絞

bを用いたとすると試料面上では0.5-1μφの絞タを挿入したととに等しい。即ち、畿光板上には

結晶Aからの回折パターンDAが現われ、 Bからの回折パターンDBは現われない。 ζの方法によ

り、視野内の任意の場所を選択してその部分からの回折像を得るととが可能K念った。
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B 

A 

O.L. I.L. P.L. 

DA 

aperture 

Fig.I-17制限梶野電子回折法の原理

更K小宮左絞bを用いると、もっと狭い範囲K視野を制限するとともできる。しかし現実Kは、

対物レンズの球面収差の為回折ビームの「まわb込みJI'Cよる誤差が存在し、あま b制限領域を小

さくすると、電子顕微鏡像と回折像が対応しま〈在る。つま b、制限視野回折を行まう時は、普通

まず小さま対物絞bを用いて透過波のみを結像させた明視野像で焦点を合わせ、 Fig.I-181'C示

すように視野制限絞bを入れる。その時Kは試料A-Cの像がB'-01'(投影される。

0弘JECT l' 
L正NS1 

↑ 
ELECT田淵

DIFFRACTI倒
PAT1E剛

-------: D' 
，、

D :l 
B' .:l.ーーし十-
B ~CS'α11 

+ 
1I1AC主 PU刷E

V 
+ 

ぼNS2 

Fig.I-18制限視野回折K骨ける対物レンズ (L町 SI)の球面収差の

ためのビームのまわb込みと視野の関係

しかる後K対物絞bを除いて回折像を得るわけであるが、対物レYズ (LENS1)の球面収差のた

め、各回折波KよるA-Cの{曹はB'-Dからずれてしまう。例えば試料から角度aで回折された波

による像は、対物νyズの球面収差係数をC.、倍率をMとして、 MC.a3だけはずれたBー DI'C

作られる。そして実際I'CB'-Dを通って回折像として観察されている波は、試料のA-Cから、

Cs a 3 だけはずれた}{-C~部分で回折されたものK在っている。よってとの試料上でのずれ量、

- 28ー



CsJ、即ち面間隔 dを用いると Cs(同)3が間隔 d以上の格子商のみを問題とする時の最小制

3 
限領域と在る。 ζの場合、回折像KはC，α 以内で隣接する試料の影響が同時K含まれているとと

K在る。との値はレンズの球面収差係数を小さ〈すればそれに比例して小吉くまるが、現在市販さ

れている世界最高級の電子顕微鏡 (100kVでCs=0.7nun)を用いてもま軒、金の(400)，格子面

(dニ1.02A)VC対して直径約 350，"の領域が制限限度と在る。実際の研究では d=O.3A程度の回

折斑点が利用されるととが多〈、その場合bては 2-3X 103A位白視野白銅11埋が最小限度と在る。

しかし、現実Kは、金属中での徴結晶の析出ゃ、多結晶中の各結品粒K関しての研究等、よ b小さ

左領域での制限視野回折像が望まれるζとがしばしばあ夕、そのため、上の限度を克服しようと努

力が在されて来た。次Kそれらの研究のい〈っかを述べる。

1 -4 -2 超高電圧電子顕微鏡による制限視野回折

上で述べたようK、よb小吉左領域からの制限視野電子回折像を得ょうとすれば、 Csを小さく

するか、回折角を小宮〈せねば左らまい。屈折角 αは電子線の波長と比例しているから同じ格子面

からの回折波でも電子の加速電圧が高〈左b、その波長が短〈在れば回折角 αも小宮〈まb、最小

制限領域はその3乗K比例しで小吉くまる。例えば 1000kVの電圧のときKは、 λ=0.0087A 

であるから、 Cs= 10mmでも金の 400回折波に対するまわb込み量は約 62AVC左る。つま b、

1000kV電子顕微鏡では視野を 100A以下K制限しても顕微鏡像と対応性のよい回折像が得られ

ることK在る。とのように超高電圧電子顕微鏡が微小領域の制限視野回折K有効まことはUyeda

et al.(1963)及びDup 0 u y e t a 1. (1 963) VCよって 1000kV電子顕微鏡を使って

示された。

超高電圧電子顧微鏡では高エネルギー粒子線K対して強い磁場を作るのが容易でま〈、対物レン

ズの倍率は切倍程度である。したがって試料面上で 500AVC制限しようと思えば、像面VC2.5μ の

絞bを入れねばまらまい。しかし、通常製作可能左穴径はたかだか 10μ位であるから、試料位置で

の実効制限視野を 500A以下にするためには、対物レンズは 200倍以上の倍率を持たねば左ら在い。

そこで、対物レンズと視野制限絞りの閑VC4倍以上の倍率を持つ補助レンズを 1枚挿入すれば視野

制限絞b位置での倍率を 200倍以上Kする己とができ、試料面上で 500A以下の領域を制限すると

とが可能とまる。とのように補助V ンズを加えた 5段結像レYズ系を持つ650kV電子顕微鏡も作

られた (Koreeda et al. 1971)。

Fig.I-19は是枝等Kよってまされた研究の l例で、硬〈て、ねばい鉄鋼材料として注目され

ているマルエ四ジング鋼の組織(a)とその中の白丸部の制限視野電子園折像自b)及びその指数(c)である。

(b)では地結晶とただ1個の析出物KよるZ組の回折像だけが現われていて、しかもそれらは同程度の
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-強度であるため、それぞれの斑点が接近していても分離識別が容易である。 ζのような回折像をい

ろいろの方位のものKついて詳しく調べるととKより、 ζの析出物が斜方晶のNi3Moであるとと

及びその地結晶K対する結品方位が明確Kされた。

Fig.I-19 650kV超高電圧電子顕微鏡Kよる制限視野田折

(a)マノレエージング鋼の組織、析出物 (Ni3Mo) 

が多〈見られる。

(紛 (a)の白丸部の制限視野回折像

(c) (b)の説明

(from Koreeda et al. 1971) 

1 -4ー 3 マイクロビームによる制限視野 回 折

前項までK述べた制限視野回折法は、対物レンズのf象面K絞りを入れて視野の制限を行なう、い

わば間接的制限法であり、従って対物レンズの収差の影響を強〈 受けた。それK対し、電子ビーム

を細〈絞 り、武料への入射領域を小さくするととKよ夕、直接視野を制限すれば、対物レンズの収

差Kよる回折波のまわり込みで視野の制限K誤差を生ずる事はなくなる。

焦束レンズの励滋を強くし、可動絞l?(!L小さいものを用いると、極〈細いビームが得られる。し

かしとの方法では、集束レンズの収差が影響する事、及び 10μ 以下の小さな絞りを作るのが困難

念事などから試料面上で 0.1-0.5μ 程度の径のビームしか得られず、それ以下の微小領域制限視野

回折は容易では念い。
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そとで、試料を対物レンズの磁場の中心付近K挿入し、レンズの前方磁界を集束レンズ同様ピー

ムを絞るために用い、後方磁界を通常の対物レンズの如〈結像K用いると、いわゆる single-

field-condenser-objective (C/o)レンズの条件と念夕、直径 looA程度の狭い

領域からの回折像が得られる。 ζの方法はRiecke(1969) vcよタ提案された通常の透過型電

子顕微鏡 (CT EM) VCよるものであるが、細〈絞った電子線を試料K照射する技術は、走査型電

子顕微鏡の発達と共K進歩してb夕、走査型透過電子顕微鏡 (8T EM)を用いた微小領域制限視

野田折も仔われている。 ζの場合原理的には、結像光学系は必要とせず、試料下方の光軸上に固定

された検知器で信号を取り出す。電子線は細〈絞られた後、偏向装置Kより試料上の一点へいろい

ろな角度で入射される。つまり、ある格子面K対する Bragg角を(;IBとすると、入射ビームが光

軸と 2(;1B傾いた時、その格子面Kよる回折波は光軸方向K回折されその強度が検知器で測定される。

そして偏向装置から取り出したビームの入射角と検知器からの出力を同期させて、 CRT上K試料

の回折f象が得られる (Rocking-beam法 van Oostru~ Leenhouts and Jore 

1973)。

Geiss (1975)はFig.I-20 のようK上で述べたC/Dレンズの条件とロッキングビーム

法とを併用する ζ とKよ夕、直径約 30Aの領域内の金の微粒子からの回折像を得ている。

•• I l E主~ J 唖ト一一一一 detector
.、~一一ー』
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C/oレンズ条件とロッキングビーム

法を組み合わせた走査裂透過電子顕鏡

Kよる微小制限視野回折法の光路図

(f r 0 m G e i s s 1 9 7 5 ) 



1-4 -4 電子顕微鏡像の光回折

今まで述べてきたいくつかの微小領域制限視野回折法は、実際K試料の狭い領域から回折された

電子線を記録するものであった。そζで全ての方法に共通した欠点は、回折像を記録するためK要

する時間が十数秒から時には数十秒と大そう長くかかる事である。それ故、試料のドリフト、制限

視野と視野絞りとの相対的移動及び強い電子線を試料K長時間照射する ζ とKよる試料の汚染や損

傷が正確な研究逐行の防げと念る。特K鉱物、非金属、生物等の試料の場合Kは視野をあまり狭く

して強い電子線を照射すると損傷が著しく、微小領域での制限視野電子回折は容易ではない。

最近、多数の回折波を結像K用いた結品格子像が得られている。 ζのf象Kは結品の情報が数多〈

取り込まれてb夕、 ζれを用いた回折像の撮影が最近行われるように念っている CHashimoto

1976、 Tanji and Hashimoto 1977)。ζの場合、電子顕微鏡像の撮影は、従来の

微小領域制限視野電子回折法K比べて、露出時聞は極めて短く、 1-数秒で十分である。 ζの方法

は得られた結晶格子像を Fig.I-21のような光学系で光回折像を得るものである。 ζの方法では

光を用いているので記録されたフィルムを損う ζとも念〈、またフイノレムと絞タの関係は十分な精

度で正しく定められ任意の視野からの制限視野回折像が容易K得られる。

従来、光回折は雑

音K埋もれた格子像

の確認といったあく

までも電子顕微鏡像

の補助として用いら

れていたに過ぎなか

った。それは、格子

縞の間隔念ど、わざ

わざ光回折を用いず

とも像から直接測定

すれば十分であると

一般K考えられてい

たととKもよるので

あろう。

試料の解析に積極

的K活用されたのは

まず、生物試料K対

micrograph 

lens 1 ・ lens 2 

Figo l-21 光回折光学系

(a) 

mi.crograph 
1en.s 

a 

' 

(b) 

(心試料の位置に無関係に lens2の焦点、

距離がカメラ長

(b)試料から fi 1mまでの距離がカメラ長
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してでるった (K1 u g a n d B e r g e r 1 9 6 4、 野々村 1975)。その後、非晶質薄膜の像の

光回折像による電子顕微鏡の結像特性の研究 (Thon 1965、 1966、 Er i ckson and 

Klug 1971、 Krako~ Downing and Siegel 1971、Burge and Scott 

1975 b 、 Krivanek 1976)，もあるが極微小領域制限視野回折としての光回折の応用は

著者等Kよる長石の格子像に対するもの (Hash imo to， Tan j i ，Ono and Kumao 

1975)やCU3AuとAu-Ni合金の格子像K対するもの (Sinclair，Gronsky and 

Thomas 1976)念どが最初であり、直径 lOA以下の領域からの回折像も得られている。また、

S i n c 1 a i r a n d Du t k i ew i c z (1 977 )によ!J Mg3CH(i>~けるオーダーリ/グや中間

構造の研究念どK利用されている。 ζの光回折像と電子回折像との対応、Kついては第 2章K詳しく

述べる。

1-5 電子顕微鏡像の画像修正の原理と現状

ζの節では、一度フイ Jレムに記録された電子顕微鏡像の光学的念画像修正Kついて述べる。

1 -5 -1 伝 達 関 数 の 改 善

電子顕微鏡像は、 1-3 -1で記したよう K収差や焦点外れの影響を強〈受けている。しかし、

用いられている電子線が、小さ念線源から放出された平行度の良い (10-3.......10-4rad)もので

あるため、その可干渉度はかをタ高い。従って記録された波の位相の情報を失ってしまった像を後

で処理して元と同じ構造の像Kするのは一般に困難念事である。 (ζの事は、非干渉性ビームであ

れば可能である。)ただ、弱い位相物体の如く像のコントラストが低い試料、即ち散乱波が透過波

K比べて非常に弱いような試料であれば、 f象箇~:J:;サ7る波の位相の一部を記録された像から取り出

す事ができる。近年、電子顕微鏡の性能向上K合わせて、 ζのよう念試料の像の修復が注目されて

いる (Stroke and Hal ioua 1972 a， b， 1973 a， b， Str.oke， Hal ioua， 

Thon and Willasch 1974 a， b， Hahn and Baumeister 1973、 Burge

and Scott 1975 a，1976、 Siegel.Uyeda and Kirkland 1977)。

弱い位相物体の像は(1-42)式で表わされる。

1 (r)ニ 1-2σφ(-r)* F Csin r(S)) (1-42) 

ζの像強度K比例する振巾透過率を持つポジフイノレムをFig.1 -22~示す光学系Kかけると、

回折像面上に空間周波数ペクトノレsの関数として

'¥}l" (S) 二 1-2σF {φ(-r) }sin r (S) 
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なる波の振巾分布が得られる。そとでこの菌上VLSキOで 1/sin r(s)念る透過率を持つフィルター

を挿入すれば、イ象面では

ψ(r)=11-2σφ( r) 1
2 

勾 1-4σφ( r ) 

で表わされる。収差の影響を受けていない試料の像を得る ζ とができる。 ζれがいわゆるインバー

ス・フィルター (Harris 1966)の原理でるる。

micrograph film 

与一f-→*-f--'Kー f-持ーfー

Fig.1-22 インパース・フィルターリング光学系

sm rはFig.1-16の例のようK、一般に正、負両方の値をとる。そ ζで 1/sinrという

フィルターを実現するためKは、単K振巾透過率を変化させるばかりでは念〈、光波の位相を部分

的K反転させる必要がある。位相フイ Jレターとしては、円環状の位相板 (Hahn and Baume-

i s t e r 1 97 3.)やLohman and Paris (1967、1968)により開発されたバイナリー

ホログラム (Stroke.Halioua.Thon and Willasch 1974 a.b. Burgeand 

Scott 1975 a. 1976)などが用いられている。

1 -5 -2 周期物体の像の SN比向上のための処理

散乱波が強い場合Kは、像から位相の情報のみを取タ出すととが出来ず、収差の補正はむつかし

い。そζで、得られた像をいかK鮮明Kし、詳細念情報を強調するかという事が処理の中心に念つ

ている。特K周期物体の像のSN比の向上のため、 Markham.Hitchborn.Hills and 

Frey (1964)は像に含まれる周期で写真を次々とずらせて重ね焼き KすることKよタ雑音の平

均化を行った。その時雑音は重ね合わせの回数の平方根K比例して減少する。彼等はまた、回転対

称性を持つ試料についても同様の平均操作を行っている(Ma r k h am. F r e y a n d H i 1 1 s 

1963)。しかしζれらの方法は重ね合わせの周期や回転中心の選択の任意性が大きい欠点を持つ

ている。
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その後、 Fig.I-23VL示すように、顕微鏡像を記録したフィルムκ含まれる周期構造によ b

回折されたビームだけを取り出して再結像させる空間フィルター(ノイズ・フィルター・グレーテ

イングと呼ぶととKする)を用いたコヒーレント処理技術 (O'NeilI956)が、タバコモザイ

クウイルス (Klug and DeRosier 1966)やパクテリオファージT4 (DeRosier 

and Klug 1972)等の電子顕微鏡像K応用された。

圏

F i g. 1帽 23 ノイズフィルターグレーテイングKよる格子像ρ

SN比向上処理

処理像は穴径K反比例して拡がる(第三章参照)

ζれらの試料は 3次元的螺旋構造をもっていて、得られる電子顕微鏡像は試料の表と裏の両面が

重なったものK念り大そう複雑である。また生物試料であるため、染色されていない部分からの散

乱波Kよるコントラストが雑音として表われ、比較的低倍率であるにもかかわらず、 SN比の悪い

像となっている。そζでその写真を Fig.I-23の光学系Kかけると、回折面上には表、裏両面か

らの回折像が、わずかに回転してずれて観察される。そとでノイズ・フィルター・グレーテイング

Kより、どちらか一方の面からの回折波のみを通して像を作ると、希望する面の像のみを得るζと

ができる。 Fig.I-24VLYanagida，DeRosier and Klug (1972) VLよるパクテリ

オファージT4VL対する処理の例を示す。回折像申丸印で囲まれた斑点は表領，IJ (n ea r s i d e ) 

の像を求めるためK用いられたものを示している。フイノレタ -VLは、高コントラスト用の写真フィ

ルムが用いられ、処理像のコントラストを高めるため、中心穴の透過度は銅製のガーゼで弘K落

とされている (DeRosier and Klug 1972)。また、 Steven，Aebi and Showe 

(1976)は薄い鋼板K穴を聞けたフイ Jレターグレーテイングを用いている。その時Kは、中心の

穴径を小さくしてコントラストが調節されている。
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1-6 結 語

本主主では、まず結品格子像のコン トラス トを理解するためU亡、電子顕微鏡の結像特性Kついて述

べ、結晶中の電子の振舞いK関して位相格子近似と Bethe流の動力学的回折理論を概説した。

次K、微小領域制限視野田折法と電子顕微鏡像の光学的修正の原理と研究の現状を概観し、結晶

格子像の光回折法Kよる極微制限視野回折並びKノイズ ・フイノレター ・グレ ーテイングを用いた、

SN比向上のための処理の高分解能電子顕微鏡学VL j:，~ける位置づけを行った。

Fig. 1-24 パクテリオファージT4の電子顕微鏡像の処理

(from Yanagida et al. 1972) 
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第 2章 高分解能電子顕微鏡とコヒーレント光学系を

併用した極微制限視野回折法

2-1 緒 言

通常の制限視野回折法では、レンズ系の収差のため、制限領域をCs
a3以上狭くするとその領域

内での回折ビームはまわり込んで視野から外れてしまうので、正しい制限視野回折像が得られ念い。

そこで、微小領域の回折像を求めるためK、色々な方法が開発されているが、それぞれ一長一短が

ある。そして長時間露出Kよる試料の振動、汚染、破損念どから免れるKは、高分解能電子顕微鏡

像とコヒーレント光学系Kよる光回折法が有効であるととは 1-4節で記した通タである。

この章では、光回折法の有効性を理論的、実験的K検討し、二~三の応用例を示す。

2-2 極微制限視野回折法の原理と数式的取扱い

初めK次の二つの特別な場合Kついて光回折像と電子回折像との対応性を理論的K調べる。

i ) 試料が弱い位相物体とみなせる。

ii ) 試料が十分大き念完全結晶で、電子線は各格子面K対称K入射している。

そして最後K格子像の最適撮影条件Kついて論じる。

2 - 2 - 1 試料が弱い位相物体の場合

( 1-40)式で記した様に、弱い位相物体の透過関数は、

q(ro)=l一 iσφ(r0) 

となるから、その電子回折強度は、周波数空間での座標sを用いて

Pelec(S)=¥F{q(r) }¥2 

=δ(S) +σ2φ2 (S) 

( 2 -1 ) 

( 2 -2 ) 

ただし、φ(S)=F  {φ(r) }である。一方 (1-42)式より電子顕微鏡像の強度は、像面での

座標を riとすると

I(ri)=lー 2σゆ (ri) * F { s i n r (S) } ( 2 -3 ) 

であるから、この 1( r i )に比例する様な透過率をもっポジティブ透明画の光回折波の振巾は、
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対物レンズの後焦点面上で

W(S)=F{ I(ri)A(ri)} 

={δ(s)ー 2σφ(s)s inr (s) } >1く F{A(ri)} ( 2 -4 ) 

従って強度は、

Popt (s) = IW(s) 1
2 

( 2 -5 ) 

となる。ただし、乙 ζで
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は、試料フィルム上に重ねた半径dの円形制限視野絞りである。(2 -5 )式は、 1次のBessel

関数J1(s)を用いて

2 J1 (2πds) Popt(s)= 1 {8(S)ー 2σφ(s)s i n r (s) } * { 21r d <. -1 : -': ~ ~" } 1 '" (2 -6 ) 
2πds 

となる。ただし、第 1章同様 s=Is 1であり*はコンボリューション積分を示す。

今、絞りの半径dが十分大きければ、 Cを定係数として

2-2 
Popt(s)αC8(S)+4σφ(s) s i n~r (s) ( 2 -7 ) 

と表わされるから、 (2-2)，(2-7)式を比較すれば、中心の斑点を除いて、光回折の相対

強度は電子回折のそれに比べて、 2sin2r(s)倍になっている事がわかる。

そ乙で、この sin2r (s)がsの広い範囲にわたって一定であるような条件のもとでは popt(S)と

Pelec(s)は定係数を除いて一致する。その様な条件とは、 (1-44)式で与えられていて、

その n=Oの場合の

jf =νで-;A ( 2 -8 ) 

だけ焦点を外した(レンズを弱く働かせる方を正にとっている)状態で撮影すればよい。また、た

とえ(2 -8 )の条件を満さないような撮影或いは(2 -8 )の条件のもとでも、si n r.(s)が一定

でない様な高周波領域に関しでも、焦点外れの量 jfが正確に求まりさえすれば、 (1-17)に

よる sin2r(s)の計算から光回折強度Popt(s)を電子回折強度Pelec(s)VL換算する事が出来る。
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2-2-2 試料が完全結晶の場合

次に十分に大きな完全結品に電子線を対称入射させ、回折波もすべて対称に取り入れた場合を考

える。今、電子顕微鏡の対物レンズの後焦点面上における電子の振巾分布は、 (1-12). (1 

-55 )式より

(j) ，.， (j) _ --_ ( "_!l-(j) Q(s) =~ ~A\J/C四'~exp(2πiko'J! Z) d (s -gn) 
n :tll 

となるから、電子回折強度は

Pelec(s)= 1φ。 12ð(S)+~1φ(gn) 12δ (S-gn) 
n 

で表かす乙とができる。ただし、

φ(gn) = ~ ~j)C(ぷ exp (2Jl" i kJj)Z) 
!dn 

φ(gn) I exp { iφ(gn)} 

と置く。試料結晶のポテンシャル分布が対称中心を持っているならば、

C_ (j) = r._ー (j)
!dn --Yn 

であるから

|φ(9n)1 = 1φ←9n) 1.世(gn)=世(国gn)

である。(2 -9 )式より像面での波の振巾分布は定係数を除いて

( 2 -9 ) 

( 2-10) 

( 2-11) 

( 2-12 ) 

( 2-13) 

W (r) = 1φ。1exp (iφ。)十 ~Iφ(gn) 1 exp (i {φ(gn)-r (gn) }) 
n 

exp (・2πign"r) ( 2-14 ) 

故K電子顕微鏡像の強度は

1 (r)ニ |φo|2+5|φo11φ(gn) 1 (exp (i {φ(gn)一φ。-r(gn)}J

exp(-2πign"r) +exp(ーi{φ(gn)一 φ。-r (gn) lJ 

exp(2πign"r) )+~~Iφ(gm) 11φ(gn) 1 exp (i {φ(晶)
ロ1n

一φ(gn)ー r(gm)十 r(gn)}exp{ー2πi(gm-gn)"r} 

(2ー 15)

である。各gn(!L対し-gnが存在するとしているから(2-15)式は (2-13)式を用いて
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1 (，)ニ |φo|2+2E|φ。11φ(gn)1 cos{φ(gn) 九 -r (gn) } 

exp (2πign .，) + ~ ~ 1φ(gm) 11φ(gn) 1 cos{φ(gm) 
mn 

一φ(gn)-r (gm) + r (gn) } exp {ー 2πi(gm -gn) .，} 

(2-16) 

となる。従って、 ζの像の十分広い領域からの光回折波の振巾は、回折像面上で

l)l'(s) =F  11(，)1 
=1φo 12δ(S)+2fElR||φ(gn)lcos{φ(gn)ー九-r (gn) } 

exp{ー 2πi(S-gn).，} dr 十 f~~1 φ(gm) 11φ(gn) 1 
mn 

c 0 s {φ(gm)ー φ(gn)-r (gm) +r (gn) } 

exp{四 2πi(S十gm-gn) .， } d r 

=1φ。1

2
d (s) + 2 ~ 1φ。11φ(gn)1 c 0 s {φ(gn)一φ。-rCgn) } 

n 

8(s-gn)+25|φ(gm) 11φ(gn) 1 c 0 s {φ(gm)一φ(gn)

~r (gm) + r (gn) }δ(s+9m-gn) 

と念払その強度はCを適当な係数として

(2-17) 

となる。

Popt(s) 二Cð(S) 十 4~ 1φ。1
2

1φ(gn)1
2
cos1φ(gn)一φ。-r (gn) } 

n 

d(S-gn)十 4325|φ。11φ(go)11φ(gm) 11φ(gn) I 

cos{φ(go)一φ。-r (go) }・ c0 s {φ(gm)一φ(gn)-r (gm) 

十r(gn) }δ(s-go) d (S+gm-gn)十日 |φ(gm)1
2 

1<I>(gn) 1
2 
co s2{φ(gm)一 φ(gn)-r(gm)ートr(gn) } 

δ(s+gm-gn) (2-18) 
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無却して

特に |φ。1>>1φ(gn) 1の場合には、 (2-18)式は |φ(gn)1のS次以上の項を

Popt (S)::::Cd(S) +41φ。121;1φ(gn)12.0.2{φ(gn)ー φ。-r(gn)}
E 

d (S-gn) 
( 2-19) 

と簡単にするEとができる。実践上の仮定は軽元素から成る試料や大きな単位胞を持つ酸化物結晶

足ついでしばしば成立する。特区試料が弱い位相物体とみなせる場合には、 (2-19)式におい

て、 F(gn)を結晶構造因子、 6 を定数として

|φ。1= 1 

|φ(gn) 1 .IF(gn)1 

π 
ゆ(gn) "2 

(>0 0 

とすれば(2 -7 )式に帰する。

|φ(9n)1のS次以上の項を無視できない場合には、各9nK対する党回折波の強度は(2-

1 0 )式の電子回折波の強度と簡単な対応関係を持たない。しかし、初めに電子顕微鏡により格子

像を作るために取り入れた回折斑点19n1の教が十分に多ければ、光国折斑点 19t1 は近似的に

{ ge: e 1， 2，・} {gn: n 1， 2，・} ( 2-20) 

であるから、光回折像 Popt(s)の幾何学的形状は電子回折像 Pelec(S)のそれと一致する。

取り入れた回折斑点の数が少ない場合には、

1 g$1 ~ 1 gn 1 ( 2-21 ) 

となるがその際、新たに現われるのは {gn}の高次の回折斑点のみである ζ とは、明らかで、低次

の斑点に関してはその位置は 致する。

以上の事は、高分解能電子顕微鏡による結品格子像の光回折法が少なくとも、面間隔及び面周角度

からの物質の同定、結晶面白決定には、電子顕微鏡の収差、焦点外れ及び試料の厚さにかかわらず

有効で串る事、そして特に重い原子を含まず薄い試料の場合には、電子回折同様、光回折強度の測

定から結晶構造の解析も可能である乙とを示唆している。

2 -2 -3 最適撮影条件

光回折を併用した極微制限視野回折法において、電子顕微鏡像を撮影する際に重要な事は、(}滞日
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限領域の外側からの回折波の回わり込みを出来るだけ小さくする。明)弱い位相物体の場合には、光

回折強度を電子回折強度に近くする。の2点で畠る。

(jiJのための条件は既に(2 -8 )式で示した様に、 Scherzer(のオプティマム)フ sーカス

4[ =ゾ万F付近で、最も広い周波数域で Slnγが一定となる。

視野の制限については既に 1-4-1で記した織に通常は、最も外側の回折波の回折角 α皿を対

象として、 C.αs由を用いて論じてきた。

乙の値は、 Gauss像面における錯乱円の半径である。 am より内側の回折波のずれもやはり

C.α3で表されるのでずれは小さい。 内

(ち/，)CSa" 
レンズ 絞り 骨ー二一→

，
 

，
 

，
 

，
 

，
 

'
 

試料

錯乱!eje。
Fig.2-1 球面収差による錯乱円は

4[='..B/~.a2 のとき半
担割1/4ha3で最小となる。

しかしながら Fig・2-1K示

した織にGaU88像面の位置よ

り少しレンズに近いと ζ ろでは、

錯乱円の半径は小きくとEるので

最小錯乱円の位置4[=(B/4)

C.α皿2Kて視野の制限精度を

定めるのがよい。乙の時、最小

制限視野I;tC.a皿ち匂となる。

乙の事は、従来行われていた電

子顧微鏡での制限視野電子園折

像撮影民おいても同じようにあ

てはまるので、正焦点位置で撮

影せず、 4[だけずらした方がより高精度の回折像が得られる。従って、例えば金白結晶の場合、

400反射までを対象とするならば(電子線は各格子に対称に照射する). Cs=O.1棚白レンズ
。

を持つ 100kVの顕微鏡では、 αm=8.68×102radで晶るから 4[=6908Aずらして撮影す
。

ると、直径 88.5A'の範囲まで視野を制限しても、回折像と視野の対応性がなくならない。また、

4[当 (S/4)CsaJの場合には錯乱円の半径 rは次の様になる。

j ) 4[く(8/4)CS4 の場合rは角度α皿でやって〈る光線の高串になる。

H)df〉(8/4)C84 の場合rはO--amまでの角度でやってくる光線の包細即ち火面の像

面による断面白半径である。

それ故

， I (4f -(J .a~) α皿 I when 4[く(S/4)CsaJ
r = ， 、

(i)24whendf〉(S/4)CgaJ
C. 8 
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が最小制限視野領域となる。

2-3 I貴料の構造と作製、および光回折光学系

前節では、光回折法の有効性を理論的に論じたが、以下の節では、ラボラドライト (labrado.

r i t e )長石の格子像を用いて実際に光回折による極微制限視野回折を実施した例を示す。

実験に用いたラボラドライト長石I;l:NaA1Si308(albite}48.5. CaAI2Si208(anor. 

tbi色e}58.6.KA1Si308(ortbocl，Be}2.9モルパーセント ( HaBhimoto et al. 

1976b)から成る斜長石の一種である。 ζのラボラドライトの原子位置については、 Toman

and Frueh (1978)に従い、その中のN.とCaの配分に関しては Hashi皿oto et 31. 

(1976b) に拠る。格子定数は、 a=8.17A，b=12.86A， c=14.22A， 

a=93.60， F=116.30， r=89.8o，空間群は C 1である。

格子像の緩影は、 JEM100C(CB~Q.7;醐)1 00kV 電子顕微鏡で直接倍率 2 6万倍で行われた。

そのネガフィルムから 2倍陀引伸ばされた低コントラストのポジフィルム〈フジ FGフィルム使用)

を光回折用試料フィルムとして用いた。

実験に用いた光学系の概略図を Fi g 2-2に示す。

pinhole 

u 
sar叩 le

L2 4 
Film 

L3 
A 
川、、、ー
I • 

‘ 句 、， ， 司.-
，、、

，
 

，
 

，
 ，

 
，
 

，
 

，
 

，
 

f=5mm f=430mm f=50mm 

F i g. 2 -2 光回折光学系

レンズL.(f~加)とピントル (50"Ø) で拡げられたHe-Ne レザー光 (λ=68281) はレン

ズ L2 (f~480棚)でフィルム上に集束事れ、ピンホールの像を結点。その途中に試料とするポジ

フィルムを置き、視野の制限は通常レンズL2と試料との聞に置かれた虹彩絞り Aにより行う。特

陀視野を狭〈制限する時陀は、絞りのフレヰル回折による視野のボケを防ぐために、湾い鋼板K穴

を聞けて試料フィルムに密着させる。制限された視野の確認はレンズL3(f~50棚)を用いて、
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試料の拡大像をフ ィルムもし くはカメラのピント板上に結ばせて行う 。回折像を得る時には、むろ

んレンズL3は光路から外してお く。 ζのような集束照明光学系では試料とフィルムとの距雌がカ

メラ長になり、その大きさを自由に変えられること、及び正確に測れる ζ とが、平行照明光学系に

比べて有利I~点である 。

2-4 実験結果と考察

2 -4 -1 結晶方位の決定

まず、結品の厚さと光回折像の関係をみる。

F i g. 2 -aにラボラドライト長石の電子回折像と格子像の一例を示す。

F i g. 2 -a ラボラドライト長石の格子像

。
格子像は t1f勾 1200.(¥で撮影されたもので、結像4ζ用いた対物絞りは回折像中に白線で記されて

いる。回折像から電子線は く110>軸に平行に照射されている事がわかる。乙の方向から投影さ

れた単位格子を図中に平行四辺形で示す。結晶は模形にと£ っており、 厚く なるに従い図中 1，2， a， 

で固まれた部分にそれぞれかなり異伝った模縁が見られる。これらの部分の光回折像と拡大像を

O 

Fig. 2 -41ζ示す。拡大像からわかる様に視野の制限領践は実際の試料結品上で直径約 80A IL 
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(2) (3) 

F i g. 2 -4 ラボラドライト長石の格子像からの微小領域制限視野回折

(1)-(3)がそれぞれ Fig・2-3の円 1-3内の回折像と拡大像

に相当する

当る 。格子像は 50以上の回折波の干渉で作られているが、光回折像に見られる斑点は結像時のレ

ンズの収差及び電子線のコヒーレンス度等の影響もあって高々 20-30程度となっている。しか

しζれは結晶学的知見を得るためには十分t.;.数である。各回折斑点の強度は結品が厚くなるに従い

大きく変化している事がわかる。 220回折斑点は Fig・2-4(1)で最も強度が高〈、 (3)において

震低である。 11 0斑点は(2)ではほとんど見られとEいが、聞において非常に強くなっている。Nos. 

(1)-(3)の像は同一原板から得られたものであるから、当然電子顕微鏡の伝達関数は同じであり、更

に対応する各回折波はBragg条件i乙対し同ーの条件にある。従って、光回折斑点の強度変化は、

一つには結晶中での電子波の消衰効果即ち結晶中での電子の動力学的相互作用の結果であると考え

られる。また一つには (2-15)式における第s項9nと9n+9iの波の干渉効果にも依るもの

と考えられる。すなわち、回折波の像面での干渉の結果、それぞれの波の強度の他に干渉項による

効果が像に記録されているため ζれが現れたものと考えられる。 Fig・2-3の格子像は、 cs 
0 00  

= 0.7 mm. λ= 0.0 3 7 A. L1 f勾 1200Aで撮られているので、 d=2.0Aまでの回折波に関して
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(竹 )CsaJ=179681であるから i1fく(竹 )Csαm2であり、 (2-22)式より錯乱円

o 
の半径は r= 22.12Aとなる。乙の事は Fig.2-4の各格子像及び回折像が正しくその領敏から

の電子回折波を反映している事を示している。Fig・2-5は、焦点をわずかにズラせた二枚の格

子像とそれらの光回折像を示す。光回折は双方の格子像のほぼ同じ位置について行われており、各

国折斑点の強度変化は伝達関数(特にこの様に試料の薄い部分では、後で確かめる織に sinr)に

依存している 。

F i g. 2 -5 異なる焦点外れ量で撮影された同一視野の格子像とその光回折

以上、理論的・実験的に示した様に、格子像の光回折斑点の幾何学的位置は結晶の厚さや焦点外

れ量に無関係に常に一定の位置に出る事がわかった。乙れは、光回折像を用いて結晶面の決定が可

能な事を示唆している。 Fig・2-3に示した格子像の光回折像から測定した面間隔と面閥角度及

びそれから決定した指数とその指数に従って計算された面間隔と面閥角度が Fig・2-61ζ示され

ている。 ζの犠にして決定された面指数は電子線回折像より得られた結果と一致した。測定値の計

算f直からのズレは、 112斑点を除いて高々 2.8必(002及び 004斑点の場合)である。図中O

印で示された点は、実際の回折像ではほとんどコントラストが得られておらず、他の斑点からその

位置を定めたものである 。回折像は正確さをきすため電子顕微鏡の原ネガフィルムから直接得られ
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Fig・2-6 回折斑点の指数と面間隔 -面閲角の測定及び計算値との比較
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たものであるが、(114 )面を除いて全体に面間隔が小さめに出ているのは、電子顕微鏡像の倍率

測定或いは光学系のカメラ長の測定における系統的誤差によると恩われる。(112)面の値が計算

値からかとより外れているのは(約 3.6勿 )、 結品面が測定視野の外にある格子欠陥により 歪んでお

り、斑点が鉱がったためだと考えられる。

F i g. 2 -7 (a)はやはり JEM1 0 OC で得 られたラポラドライトの微結品の格子像である。

F i g. 2一7 微結晶に含まれる 2つの結晶位の光回折法による識別

恥j 顕微鏡像
OJ. 

(b) 領域A(-80A")からの回折像
OJ. 

(c) 領域B(-30A")からの回折像
0 ... 

ω) 領域C(-30AI")からの回折像

o 
印Aをつけられた直径約100Aの微結晶中に二つの異なる方位を持つ結晶粒BとCが見られる。

o 
F i g. 2 -7 (b)に結品Aを含む直径約 80Aの円で固まれた領域からの光回折像を示す。回折像も

明らかに方位の異なる二つのグループから成り立っている 。そこで制限視野絞り(F i g. 2 -2に

O 

おける絞り A )を試料結晶上約 30AI乙栢当するまでに絞り、 (a)図のBとCの領域から得られた光
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回折像が(C).(d)図である。回折斑点聞の間隔と角度の測定から、結晶粒Bはく110>輸が、またC

はく213>輸が入線電子線 と平行になっており、(331)面を共有している乙とがわかった。

2 - 4 -2 ユニ y トセルの光回折

視野の制限領域を更に狭くして、結晶としての最小領域である一つの単位胞からの回折像を得た。

単位胞の位置は、 Fi g. 2 -3中に平行四辺形で囲んで示されている。

(a) (b) 

F i g. 2 -8 ユニ ットセルからの回折像

(a) 顕微鏡像と、 X線のデータによる Ca or Na 原子の

(1 1 0)面への投影図

(b) ユニ y トセルの像からの光回折像

F i g. 2 -8 (a)に(110 )面へ投影された単位胞の拡大像とX線回折で得られたCa或いはNaの

位置を示 し、 (b)'とその光回折像を示す。試料の極く薄い部分の像を用いているので拡大像中に見ら

れる微細情造は Ca/Naの位置と比較的良く 一致する僚に恩われる。X線のデータから求めた計算

結果と光回折強度との比較は次節で行う。

2 - 4 - 3 光回折強度の測定と計算

結品の十分に薄い部分からの光回折強度と運動学的伝回折理論と結像理論とを用いて計算された

結果とを比較する。

通常のX線や電子線回折』とより求められた結晶精造因子は、各逆格子点 9
n

に関する舵散的な値

のみしか得られない。乙れは結晶を用いる以上避ける ζ とはできない。しかし、格子像の光回折の

場合には前節に示したように単位胞の回折像を得ることができるので、sの連続的な値での構遊因

子を求める乙とも原理的には可能である。ただ実際には、電子レンズ系の収差や焦点の外れがある
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Fig・2-10 ユニットセルからの光回折強度実験値と計算値との比較

o 
確な変化が見られ、結局 .df=1210A:付近で測定値と最も良い一致が見られる。しかし、上の計算

は球面収差係数の測定誤差その他回折強度に関するいくつもの要因をすべて焦点外れ量.df 1ζ置き
。

換えているのであり、 Fig.2-10から直ちに実際の焦点外れ量が 1210Aであるとする ζ と
O 

はできとEい。しかし、乙の同じ格子像については、 .df=1210Aとして解析を進めるのは有効な方

法である。
。

同様の検討を Fi g. 2 -5 (b)についても行ない決定した焦点外れ量.df=920Aを用b、、 4fの

異なる二つの格子像から得られた各回折斑点について測定値と計算値の比較を Fig・2-11と

F i g. 2 -1 21と示す。

Cs= 0.7 mm 

Af =1210 A 

110 220 002 112 222 332 

F i g. 2 -1 1 ラボラドライト長石の格子像からの光回折強度

実験値と計算債との比較(1)
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白=0.7 mm 
.1f = 1210 A 

002 222 332 002 222 

Cs=0.7 mm 
.1f = 920 A 

332 

F i g. 2 -1 2 ラボラドライト長石の格子像からの光回折強度

実験値と計算値との比較(2)

強度の変化の傾向はよく一致している。ただし、高次の波については測定値は計算値よりもかなり

低い。 ζれは一つには電子レンズの色収差による。放出電子のエネルギ一分布を半値巾 dEo=O.3 e V 

のMaxwell分布であるとした場合、 (1-33)式つまり (1-24)式の使える範囲での補正

(Hanβen and Trepte 1971)をTable2-1に示す。表で、 aは回折光の振r1Jに対す

る補正、従って a2 が強度』ζ対する補正値を示している。これに電子線のコヒーレンス度を考慮す

れば更に高次の回折光の強度は減少するであろう。高次の回折強度に変化を与える他の原因は実験

技術の問題である。つまり、試料に用いたポジティブフィルムの乳剤屈の凹凸による位相変化の影

響と、フィルムの現像段階における T値(対数露光強度に対するフィルムの濃度の比)のコントロ

ールである。前者の影響を取り除くためには液浸法(liquid gate法、 Goodman 1968) 

を用いればよい。即ち、二枚のよく研磨された平行平面ガラス板 (optical parallel)の

聞に屈折率が乳剤に近い液体をおき、その中に入力画像を記録したフィルムを浸して用いればよい。

本実験では、特に液浸法を用いる ζ とはしなかった。後者のT値のコントロールであるが、これを

正確に行うためには高度の実験技術を要する。しかしながら、弱い位相物体近似の(2 -7 )式ゃ

あるいは (2-19)式の様に非常にコントラストの低い像φ(r)の記録の場合には、極端に大き

なT値にしない限り、

{ 1 +φ(的}r~l+rφ(r)

となるのでさほど問題はない。 V2壬Ir I壬2程度の範囲で処理する乙とは容易である。

- 52ー



Table 2-1 色収差に対する補正

hkl a a 2 

002 0.999 0.997 

110 0.999 O. 9 9 7 

112 0.998 O. 9 9 6 

222 0.985 O. 9 7 0 

004 O. 9 7 9 O. 9 5 8 

332 O. 9 2 7 0.860 

2 - 4 - 4 転位を含んだ像の光回折

極微制限視野回折法の応用の 1つに格子欠陥による格子面の歪みの研究がある。 Fi g. 2 -3の

一部を拡大したのが Fi g. 2 -1 3である。中央部に転位による格子列の乱れが観察される。

Fig.2-13 転位を含むラボラドライト格子像

矢印の向きに丸印の大きさの視野を走査して光回折を行う。
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転位が入射電子線に対して傾いて入っていたり、格子像の結像l乙用いられた回折波の数が少とEい場

合には、格子像のコントラストは正確に結品内原子の位置を示さl，tい危険がある CCockayne.

Parsons and Hoelke 1971)が、転位が面に霊直な時には、多波格子像を用いると、転

位のまわりの格子列の歪が測定できる。乙の方法が格子欠陥のまわりの歪の研究に果す役割は大で

あろうと思われる。そこで ζの付近の光回折をとると、回折像の回折斑点が変位もしくは分継する。

o 0 

Fig・2一 13の矢印の方向に直径約 30Aで、約 60Aの範囲を走査した時の一例を Fig・2-

1 4 ，ζ示す。また、主な斑点の振舞いを視野の中心の移動量とともに示 したのが、 Table2-2 

(a) (b) (c) 

F i g. 2 -1 4 転位の周りの歪んだ結品格子とその光回折像

(a). (b). (c)はそれぞれTable2-2の視野 4.6.7に相当する。

とFi g. 2 -1 5である 。これらより次のことがわかる。

i) 1 10と112斑点が同じ場所の近くでスプリットしていることから転位線は ζ の2つの面上

にある。

ii) 002斑点がほとんど変化し芯いのでパーガスベクトルの在る面、即ちすべり面は C002) 

面であると考えられる。

副) 112斑点がスプリッ卜前に傾きが小さくなる 。ζのζ とは転位の向きが Fi g. 2 -1 6の
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Table 2-2 転位付近の格子像の歪み

斑点 110 112 002 
視野

¥堕墜計¥算鑑、 6.286X 5.842i 6.359i Odeg 56.73deg 114.5deg 

1 -29.1i 。 6，461 59 5.667 114 6.830 

2 -21.8 o 6，272 58 5.602 112 6.187 

s - 7.3 一% 6.27~6.649 56 5.643 112 6;617 

4 + 。一% 6.14号/6.869 53.5 5.723 113 6.700 

5 7.3 一% 6.21号/6.636 49.5/57 5.5 6 1/5.56 1 109 6.678 

6 21.8 。 6，187 49〆59.5 6.11 6/5.539 113 6.617 

7 29.1 0.8 6，330 58.7 5.742 121.2/118 7;229/6.330 

8 40.0 o 6，510 57.5 5.685 113.6 5.796 

220 222 1 1 2 

Odeg 3.143X 29.50d eg 3.440i 147.5 d e g 3.759X 

1 -29.1i o 3，177 31 3.472 145.5 3.805 

2 -21.8 。 3，162 30 3.463 145.5 3.790 

8 - 7.3 。 3，217 29.5 3.472 145.5 8.841 

4 + 。 。 3，214 29 3.420 144 3.891 

5 7.3 。 3，232 24/31 3.5 0 l/a.4 4 1 144.5 3.878 

6 21.8 。 3，175 30.3 3.437 145 3.8 2 6 

7 29.1 。 3，146 31.1 3.434 146.8 3.837 

8 40.0 。 3，244 31.3 3，46.9 146.4 3.830 

注1.表中、同一視野に2つの値があるのは、スポットがスプリットしたとき。

2. 面間角の規準は(220 )にとっている。

ようになっている乙とに対応する。

iv) 222斑点の視野5におけるスプリットは 110や 112スポットと同じ格子の歪によると

思われる。

v) (002)面の間隔が転位芯の手前、視野 1，2で標準より狭くなり、それ以後の視野では広

くとEっている。 ζれはFig. 2 -1 7のような格予鴻曲 (Hirs ch e ιal. 1:975)をして

いるためである。なお
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(deg.) (A) 

10 ゐ

5 ( 11 2 ) .2 。 。
-5 ー.2

-10 ー.4

10 .4 

5 
( 11 0 ) 

.2 J /¥ (110) 

o o 
-5 ー.2

ー10 ー・4

O 20 40 60 (A) O 20 40 60 . (A) 

(a) (b) 

F i g. 2 -1 5 転位付近の像からの光回折斑点の娠舞い

(a)面間角の変化 (b)薗間隔の変化

F i g. 2 -1 6 転位の方向
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F i g. 2-17 格子湾曲

vj) (002)面の視野7におけるスプリットは今のと ζろ

何によるものか不明である。

2-5 結 語

本章では、高分解能電子顕微鏡像と光回折の併用による極微

制限視野田折法が理論的、実験的に展開きれ、その有用性が示

された。

まず 2-2節において弱い位相物体の場合と完全結晶の場合

について電子レンズの球面収差と焦点外れを考慮した結像理論

を用い、光回折強度と電子園折強度との比較がなされた。更に

撮影条件を適当に選ぶことにより、最小制限領域を従来言われていたCsαm3fζ比べて 1/4にでき

るζ とも示された。

次に、 2-4節において光回折斑点の幾伺学的位置は結晶の厚さや格子像の撮影条件によらず結

晶の種類と方位のみに依修する ζ とが示され、面間隔と面聞角度の測定から結晶の方位が求められ

た。また、得られた面間隔と面閤角度はX線回折から知られている値とそれぞれ 2.8%以下、 2
0
以

下の精度で一致した。均一な結晶を用い、回折領域を拡げれば、測定精度は更に高められるであろ

う。次に乙の極微制限視野回折法の応用として

i )直径約 80i程度の微給品を構成する 30i程度の結品位の識別と方位の決定がなされた。

ii)一つの単位胞の回折像ぞ撮影し、乙れより結晶構造因子の値を連続的に測定できる乙とを示

され、また、構造因子が既知の結晶の時には格子像を撮影した時の有効焦点外れ量の測定が精

度よく可能である事が示された。

目)転位の周りの格子面の歪が測定された。
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第 3章 ノイズ.フィルター.グレーティングを用いた

結品格子像の処理

3-1 緒 雷

電子顕微鏡の分解能が高くなり、分子内・結晶内の原子位置更にはその微細構造が撮影されるよ

うになると、像は最終倍率で 107
_10

8
倍にまで鉱大されねばならない。電子顕微鏡の直接倍率

を高くすると、照射ビームの電子密度が減少する。また、解像度の高い写真を得るためには、露出

時間はできるだけ短くして試料のドリフトの影響を小さくせねばならない。そのため照射電子の量

が減り、量子的ゆらぎ即ちシヨツト雑音が像に大きく影響を及ぼす。一方、直接倍率を 10恰程度

に低くしてショット雑音を消すようにすると、記録した写真を引伸ばしにより鉱大せねばならない。

するとフィルムの乳剤中の銀粒子も同時に拡大されて直径0.1-10棚位になり像の観察を防げる。

何れの方法を用いても結局SN比の悪い像が得られる乙とになる。乙れを克服するためには、線源

から放出される電子の密度を高くするのも有力であり、一方法として、 LaB6を用いた電子銃が注

目されている (Hosoki.Ohtsuka and Okano 1975.Nakagawa and Yanaka 

1975.中1111977.Shimizu etal. 1975a. b. 1977)。この銃を用いるとWヘアーピ

ンフィラメントの場合の 10-100倍の輝度を持つ電子線が得られ、直接倍率 10
6
倍でも比較的明

るい像が得られる。

しかしそれでもむお、最終的に得られた像は鮮明とは言えず、 SN比の改善が重要となる。この

章では、特に周期物体のSN比改善に有効なノイズ a フィルター・グレーティングを用いた光学的

処理について述べる。

まず、 3-2節で処理の物理的意味を数式的に明確にする。乙の時最も重要な意味を持つグレー

ティングの単位の穴の径の持つ意味を明らかにし、最適穴径を処理されるべき視野の大きさから定

める。

3-3節では新しく試作し組立てた処理光学系について述べ、その光学系によるモデル実験の結

果を 3-4節に示す。

そして最後に 3-5節で乙の処理を金の格子像に応用する。

3-2 フ ィルターリングの原理と理論

F i g. 3 -1 fζ示すように光学系の物面、後焦点面、像面における座標をそれぞれ (XO'Yo)' 

( e.布).(x. y) とする。処理されるべき原像を記録したポジフィルムは平行なレーザ一光で照

明され、無収差レンズにより Gauss像面上へ結像されるものと仮定する。ポジフィルムの振巾透
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過関数を妙。(xo' Yo)とすると、レンズの後焦点面上での波の振巾は

φ(ξ，り=Clexp{ーi之江 (ξ2+甲2)} r r o 0 (x O' Y 0) e x p { -iとAf2 '" " "JJTQ 

(ξXo +甲Yo)}dxodyo (3-1) 

と表わされる。ただし Clは定数であり Zoは物面と前焦点面との距離、 A. fはそれぞれ光の波

長とレンズの焦点距離を表わす。今、系の倍率が十分に大きいとすれば Z，o勾 Oとみなして良〈、

( 3 -1 )式の積分の前の位相項は無視できる。乙の後焦点面にフィルターf( f.甲)を挿入す

るとフィルターの裏面での波の振巾は

φ'( c • 甲) =φ(ξ ，甲)f (ξ，牢) ( 3 -2 ) 

となる。 f( c.りが零でない値をもっ長大のa=yI伊万九、後焦点面から像面までの距離

D について a/D>>1 f~る関係が成立すれば像面での振巾は近似的に φI ( c.甲〉のFraun・

hofer回折として

曹(x. y) =C 2JJφ， ( c • 

=C2JJφ， ( c・

甲)exp{一i2L(xf+y甲)}dξd布AD 

布)exp{一i2乙(主ξ+1':甲 )}dcd甲Af 'M -' M 
( 8 -3 ) 

で表わされる (Born and Wolf 1959)。ここでC2は定数、 M=D/fは倍率を示す。実

際に用いた光学系では a/D~1000 でるり、( 3 -8 )式を十分適用する ζ とができる。 ζζ で

実空間座標 (ξ ，甲)の代わりに次式で表わされる周波数空間での座標(U. V )を用いる。

ξ 甲
U 一一一・ v 一一ーA f - A f 

objecti ve plane diffraction plane 

YO マ

Xo 号

ー
-f.zo一対一-fー+唱を

F i g. 3 -1 座標系
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その時、(8 -8 )式はFour.ier変換を表わす記号Fを用いて

曹〈玄 .y)~CzF{φI ( u ・v) } 

~C2F {φ( u. v ) } * F { f (u. v)} 

~C 世。 {-E ， Z)*F{f(u， v}}
V-M  M 

( 8 -5 ) 

ととEる。ただし、 Cは定数で畠る。

半径Aの穴を格子状にMXN個 (M.Nは奇数)持つノイズ・フィルター グレーティングは

M-' 
2 

f(u. v)~ 1: 

N-' 
2 

Z 

EM  1N-1  
言一ーーー n~ーーーーー

2 2 

o (u. v)*6 (U--mg. v-ng) 

と表わすζとができる。 ιζ でO(u. .)は 1つの穴の透過関数で

2. 2， 1/.， 
，1 when (u"+.") ノ Z くA

O(u..)=~ 。otherwise

( 8 -6 ) 

( 3-7) 

で島る。そして 6(u..)は2次元のDir a cの8関数を、 gは穴の周期を表わしている。 ζ 乙

で畠らためて像面上の座標を

x y 
函→ x. -函→ y

と変換し、 (8-6). (8-7)式を(3 -5 )式に代入すると

2J，(2"Arl 8且n(Mπgx) 
曹 (x. y)=COO(X. y)*{寸 "Ar 一・ゴ立高γ

8in(N"gy) ， 
( 3 -8 ) 

s i n (πgy) ， 

2. 2 ろ〆ーとなる。乙 ζで r~(x"+y") であり、 J，(r)は1次のBessel関数である。

in(Mπgx) ___ ~ .. / h '¥ _，_ s i n (Mπgx) 
一一一一一一一 信1:6 ( x一一)*一一一一一一-
sin(πgx) h g "x 

( 8 -9 ) 

と置き換えると、 8関数の定義

in(MπE玄)
1 i皿一一ー一一一一一一帽主 6( x ) ( 3-10 ) 
M一時。c "x 
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と、公式より

8〈x E )*8(x)=8(x一空) ( 3-10 
g g 

であることを用いて、十分大きなM.NI乙対し(3 -6 )式は比例係数を無視して

2Jパ2πAr)∞∞w ( x. Y) ""'" W 0 ( x. Y ) * { ~~ ~ '_ I I IJ ( xー竺，
g 

y-E)} 
g 

2πA.r m=一∞ n=ー∞

( 3-12) 

ととfり、更に g=1/}とc= ( m 2 + n 2 ) 1/2を代入すると

00  cロ

曹(x. Y)=m三一∞ n=さ∞{曹o(x-ma. Y -na) 
2J1 ( 2πacA)} 

(3-13) 

となる。この式は処理像の振巾が、原像司[1'0( x o' Yo)を周期aでx. Y方向に、穴の半径の関

数である 2J1(2πacA)/C 2πacA)という重みをかけながら x. y方向にそれぞれm. n回づ

つずらして重ね合わされたものであることを示している。

2J
1
(x) 

x 

1.0 

0.5 

。 x 

F i g. 3 -2 平均化の重み関数

2J 1 (2πacA) 
1 の一般的形状
2πacA 

61 

2 J 1 (x )/xはFig・3-2に示すよう

な関数である。 (3-6)-{3-11)

式より、フィルターの穴数が増すと、回折

像が現れている範囲内において重ね合わせ

の精度が培す。このことは高次の波を取り

入れるととにまり分解能が高まる乙とと対

応している。

実際に処理を行う時には次の事が問題に

なる。即ち、結晶格子像といえども全域で

完全に一様芯周期物体とは言えない乙とで

ある。試料は例え完全結晶であるといって

も、極く薄い膜(100-1000 Xであり、

入射電子線に対して完全に垂直に保持する

事は出来ず、わずか (-10-2rad以下)

のうねりがある。従って試料各部における



電子線の入射条件が変化しており、得られる格子像のコントラストも微細民変化している。 ζの犠

な格子像を視野全繊で均一民平均化しても良い処理像を望めない。そのため、従来は、比較的大き

t.l穴を有するフィルターが用いられる事が多かった (Steven.Aebi and Showe 1976)。

しかし、処閣の本質が平均化である以上像コントラストの一様な部分はできるだけ均一な重みで平

均化する方がSN比白高い像が得られることになる。そ ζ で、実際の処理にあたっては、均一なコ

ントラストを呈していると恩われる部分に視野を細分して、その小視野内で均 な平均化が行われ

るようにする。

フィルタ の穴径を小さくすればするほど重ね合わせは均 に数多く行われるが、必要以上日小

さ〈しても処理像が暗くなるばかりである。取り出した元の小視野内でほぼ均一な績様が得られれ

ば十分なのであるから、 MXN個の格子が並んでいる視野の場合同 c=-VMτN'として穴の半

径Aが

2 J 1 (2πacA) 
‘ 主主 0.5 
2πacA 

(8-14) 

即ち

A
 

( 8-15) 

の関係を満せば良い乙とにしよう。すると、例えば対角線上民間隔 a(' =弘)で約 10伺の格子

が並んだ視野の場合には、 c= 1 0として 2A""O.O 7 gの穴径を持つフィルターを用いれば良い

ζ とになる。

3-3 処 理装置

ノイズ・フィルター・グレーティングによる処週のため組立てた光学系と新たに試作した試料ホ

ルダー及びフィルターホルダーを示す。また用いたフィルター・グレーティング応ついても述べる。

3 - 3 - 1 光学系

処理に用いた光学系の概観をFig.3-311:、そしてその光路図を Fig・3-4に示す。

He-Neレーザー光 (λ=6328A..3mW; NEC GLG 2032)はレンズLJCf = 5醐 ) と

ピンホール(世=50μ皿. 25μm)で漉過され、また拡げられる。そしてレンズL2( f=280棚)

でコリメートきれた平行光は、虹彩絞り Aにより直径 2-20醐応制限きれて試料であるポジフィ

ルムを照射する。試料フィルムを通り抜けた光はレンズL3(f=300醐)によりその後焦点面

巨人れられたフィルターを通り Gauss像面に置かれたスクリーン、またはフィルム上に結像され
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Fig.3-3 処理光学系概観

P，n hole Sample Filter 

He-Ne 八上ハ上(一八 L--1
~ V I V I ¥) ~ ，/べ

L， L2 A L3 /'  M， 
/ 

/ 

ペ;¥L4

-- - ---1 
M2 

F i g. 3 -4 処理光学系の光路図

る。フィルターの微調は処理像を見ながら 、 もし くはレノス L4( f = 4 5 0 mm )によりスクリー

ン上に約 7倍に鉱大投影されたフィルヲ ーの像を見ながら行われる。 L4は処理像を得る時には光

軸上から外されてい る。
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3 - 3 -2 試料 ホルダーおよびフィルター ホルダーの試作

3 -2節で述べたように、格子像は一般に部分部分で像の生成条件が異なっている場合が多いの

で、全視野を一度に処理する事は処理像がそれらの異えよる像の平均になり、好結果が得られない。

そこで試料条件の異なる視野全領域にわたり処理する場合にはその視野を更に小さな領減即らほぼ

均一な像コントラストを呈 していると思われるブロックに細分してそのそれぞれについて処理を行

わねばとよらない。しかし、この方法では像処理により得られる視野は各ブロ y ク毎に非連続的位変

化を示すものとなる。

連続的に平均処理された像を得るために、光輸に垂直な面内で微動可能な試料ホルダーを試作し

た。 Fig・3-5 fと示されたこのホルダーは、基底部がx-z方向(光輸に垂直な面内)へのラ ッ

ク ・ピニオンによる粗動(移動量 X方向 55mm. Z方向 30 mm )と、 X-Y方向への微動(移動

量 :各 14mm.最小読取り 7 イク ロメータ式 0.01 mm )が可能である。また試料支持部は光軸の

。
周りに 360

0
回転(最小説取り O. 1-)可能であり 、その回転ステ ージに一方向用微動ステージ

(移動量 9mm.長小読取り.マイクロメータ式 0.01棚， 鉄製)が取付けられている。乙のステ

F i g. 3 -5 試料ホルダ ー

- 64 -



F i g. 3 -5 フィルム支持部

ージへの試料フィルムの固定は、 i )簡単な方

法と しては板パネま たは磁石を用いて微動ステ

ージ表面に固定する。 ii)試料フィルムの乳剤

面の凹凸による位相の変化を補正したい場合に

は写真中に示したオプテイカルパラレル(日本

光学製 30醐 !~12棚 :平函度く o.1μ ，平

行度 くO.2μ)による液浸も可能である。その

場合、試料フィルムは直径 30mm以下に切り出

されねばならなし、。屈折率補正液としては

Table3-1のようなものが知られているが、

本実験ではキシレンを用いた 。厳密にはフィル

ム乳剤の屈折率を測定し、それに合わせて調合

されねばならなL、。 また、フィルターホルダー

F i g. 3 -6 フィルターホルダー

65 -



としては初めは寸由粗動とセ ンタ リングの可能な光学顕微鏡用回転ステージを用いていたが 、操作

性と調節精度を高めるために Fig・3-6に示すホルダ一巻試作した 。基底部はy-z.方向の粗動

(移動量 :y方向 50伽 . z方向 30 mm)をラ y クピニオ ンで行う。支持部は、試料ホルダーと同

じ回転機構に、やはり鉄製の直交二軸微動ステージ(移動量:各 8mm.震小読取り:マイク ロメー

Table 3-1 屈折率補正液 (OoueI969) 

液 体

ジ ・ブチルフ タレ ー ト

トル エ ン

キ シレン

クロロ ベンゼン

セダー油

1.2.3.4.テトラハイドロナフタレン

ゼラチ ン

屈折率 (200C.D-line) 

1.4900 

1.4 9 55 

1. 4 9 9 

1. 5 2 5 

1. 5 1 5 

1. 5 4 0 

1.52 

タ式 0.01 mm )が取付けられている。

フィルタ ーの保持は試料ホルダーの

場合と問機に、板パネや磁石 で行う

か、あるいはまたオプテイカルノマラ

レルではさむ。それ以外に 、テ フロ

ンのス ペーサーと押えリ ングの聞に

直径 30 mm:k. 3 mmの円仮状フィルタ

ーをはさひ ζ とも可能である 。

3-3 - 3 ノイ ズ .フ ィルタ ー. グレ ーティ ン グ

Fig.3-7fζ示すような湾い金属板に穴を聞けたも のが しばしば用い られている (Steven. 

Aebi and.Showe 1976)。乙の種

の フィノレタ ーは、その透過度がほぼ完全に

lまたは Oとえfり、しかも透過光の位相に

影響を与えないという利点を有する反面、

穴径や穴の周期を色々と変えて作るのが容

易 でない。そしてフ ィノレ ターに合わせて被

修正像の拡大率を決めたり、微調のためフ

ィノレターをレンス、の後焦点面 j--から光車IIlfζ

沿って移動させたりせねばな らず、フィル

ターリ ングの精度に問題がある。

本研究では主と して写真法により作製 さ
F i g. 3 -7 銅製フィルター グレーテイング

れたシートフ ィルム(Fu j i l~G 電子顕微鏡用フィルム) によるフィルタ ー・グレ ーティ ングが

用いられた 。Fi g. 3 -8 (a)にそのようなフィルターの一例(世=0.1 g )を示す。穴の直径は、穴

の周期gに対して 0.8g.O.7g. O.6g. O.5g. O.4g. O.25g. 0.2g. O.15g. O.1g. 0.075g と 10 
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F i g. 3 -8 (a) 
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ン
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ア

(3) 

F i g. 3 -8 (b) フィルターグレーテイングの光回折像 フィルターの穴径は

Oln¥̂'- o (1) 0.8 g " (2) 0.5 g" (3) 0.25 g" (4) 0.075 g 
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種類が周意されたが、以下の各節ではその変化が特に著しく現われた 0.8g，0.5.喜. 0.25g・0:075

gの場合の結果のみが示されている。

穴の数、つまり何次の回折波までを通すかは次のようにして判断された。 3-5節で用いられる

格子像の電子顕微鏡での撮影山立、 4次の回折波まで57波が取り入れられた。レかし、綾子像の

光回折像からは、電子線が各格子面児対称に入射している部分で粛々S次の回折斑点までしか観測

されない(F i g・8-1 3参照)。次章に述べられるごとく、ランゲム雑音のhか品でもグルーテ

イング児より格子状白績犠が処理像として得られる可能性が晶り、観測きれ者以上の恩折波々取り

入れる事は必ずしも正確な処理を行った ζ と山まならない。しかじまIこ、雑達成分から必淘務波の

強い領域では、周期成分からの回折波が埋もれてわる ζ とも考え色れる。以上の点を有害調量Uて金の

格子像の処理に1;18次まで29の穴を持つフィルターが淘いιれた。 Fig. 3 -8.(b)に 1-4K各

穴径のフィルターの泥田折像を示す。回折斑点の強度は 2J1 (2πAr l/21rAr圧比例しで変化し

ている。ただし、 Aは穴の半径、 rは中心からの距艇で畠る。

写真フィルムによるフィルターを用いる場合圧は、ヲイルム通通時に受ける位相のズレにより像

コントラストに変化が起こらぬようほ十分な注意が払われねばならとμ、。フィルターのすべての穴

の透過率骨 1 とする場合には、透~各波の位相聞のスレはフィルムベースの不均一性に基づく。電

子顕微鏡府νードフィルムは均ー度の良いベースを用いでいるとされているので、乙の場合には特

に補正吾行わず、同じ穴径を持つ数枚のフィルターを作製し、それぞれのフィルタ により梅られ

た担擁像聞に γ フィルターの微調ιよる差異以上の変化の無い乙とを確認するに止めた。

穴の周期gはフィルタ ホルダ巳固定されたシ トフィルムに試科の回折像を記録して測定

き主tt，こ。

3-4 毛デルイ阜の再生と処理

F i g. 8 -9に結晶格子像のモテツレ(a)、ランダム雑音のモデル制、結晶格子像が雑音で乱されて

いる場合のモテ'ル(c)を示す。普通に得られる結晶格子の電子顕微鏡像は(c)K対応する。ラ μ ダム雑

音のモデルは微弱光を露光した中間調フィルムの銀盤子を 100倍以上に拡大したものである。 (c)

の格子像のモテ勺レは(a)の像KFi g・8-10K示すような方法で、モデル雑音(b)を乗算的そして加

算的児二度加え 作られたものである。

モデル(a)を直径 0.5g.0.075gの穴を持つフィルターで処理した結果をFi g. 8 -1 1 K、

またモテVレ(b).(c)を直径 0.5g.0.25g・0.075gの穴径のフィルターで処理した結果を Fig・

3-12に示す。 Fi g . 3 -1 2(a)に見られるように、フィルターの穴径が小さくなるほど低周

波数の雑音まで除去され、視野全域で均一な、しかも Fi g • 3 -1 l(b)に近いコ yトラストが得
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Fig・3-9 (a) 結晶格子像のモデル

め) ランダム雑音のモデル

(c) 雑音に乱された格子像のモデル

Fig.3-10 

雑音に乱された格子像(F i g. 3 -9 

(c) )の作 り方 まず

・一一争 〈二 xー> (a) 乗算的に格子像(F i g. 3 -9ω) 

(a) (b) 

にランダム雑音 (Fig.3-9(b))を

のせ、更に雑音だけを

(b) 加算的iζ加える 。

F i g. 3 -1 1 格子像のモデル(F i g・3-9 (a))のフィルターグレ ーテ ィ

ングによる処理

(a) 0.5 g世の穴径のフィルターで処理したもの

(b) 0.075 g世の穴径のフィルタ ーで処理したもの

- 69 -



られた。またFi g • 3 -1 2(b)のよ うに、ランダム雑音のみを処理 した場合にも格子状の模様が

得られていることに注意せねばならない。 Fi g • 3 -1 2 ~a) と(b)で、同じ穴径のフィルターによ

る処理像は、 露出時間や写真処理等が全く同じ条件でなされている。従って正し く処理さ れた格子

像(a)中に含まれる雑音の影響は十分小さいと考えられる。(b)に現われている絡子状の構造について

は、 第四章で詳 しく検討する。

(1) (2) 

Fig.3-12 モデル像の処理

ぬ) F i g. 3 -9 (c)の雑音に恩れた格子像の場合

め) F i g・3- 9 (b)のラ J ダム雑音のみの場合

用いたフィル安一 グレーテイ J グの穴径は

(1) O. 5 g o (2) O. 2 5 g o (3) 0.0 7 5 g世

3-5 格子像の処理

(3) 

Fig・3-1 3 I乙高分解能電子顕微鏡(J EM 1 0 OC)で撮られた金の結晶絡子像を示す。結晶表

-2 
面は(001 )箇にほぼ平行であり、 7.7x 1 0 -r adの対物絞りを用い 4次まで 57波を結像に

用いている。像の各部にコ J トラストの変化や濃淡が見られるのは、結晶が趨く(-20 oX )部分

的κ湾曲していて入射電子線に対し Bragg条件が変化しているためである。乙の格子像のノイズ

フィルターグレーテイ J グによる処理を示す。Fig・3-1 3のAの部分を Fig・3-1 4 (a)に

示す様花、できるだけ均ーなコントラストを宅していると思われる小部分に区切って処理を行った。
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F i g. 3 -1 3 5 7波を用いて結像された金(001 )面の結晶格子像

Aの部分の処理がFig.3-141と示される。

主見野は 一辺約 15 iの試料領域に対応する正方形で、外周』とより回折8れた波がフィ Jレターの穴に

。
入らとfいよう、辺が格子列に対し約 25 傾けて取つである。 ζれは(b)の光回折像からもわかる。

乙の視野を直径 0.8g.0.5 g. 0.25 g. 0.075gの穴を持つフィルターで処理して得られた像がそれ

そ‘れ(c).(d).制.(f)である 。こ乙では、 gとして 000斑点と 200回折斑点との距離をとってい

る。 (e)-(f)の処埋像は(a)と同じ倍率で示きれており 、穴径を小さくするほど格子像が元の視野の枠

の外へ拡がり、コ/トラストも 一僚になって平均化が進んでいる ζ とがわかる。また、 (3-15)

式より求めた最適穴径 0.075gの時視野全域でほとんど均一で鮮明なノTタ-./が得られている。

3-6 色収差の補正

本主主では 、ζ れまで、いかに雑音を除去 し、 SN比の高い理想的な顕微鏡像を得るか とい うこと

を処理の主眼として来た。しかし、いかに球面収差の影響が無いように結像しでも、色収差の影響

噌
』
.
‘

巧

d



(a) (b) (c) 

ω) (e) ([) 

F i g. 3 -1 4 金格子像の処理

(心の格子像を o. 8 g世(c).0.5 g o ¥d)・0.25g4(e)， 

0.075g世([)の穴径のフィルターで処埋したもの

は除去する ζ とが出来なし、。 そ乙で (1-34)式に従ってフィルターの穴に透過度の差を つけた。

Teble 3 -2'と各回折波に対する色収差の大きさと補正のためのフ ィルターの透過度を示す。

Teble3-2 色収差による娠巾の減少と矯正フィルターの透過度

hkl Is l=l/d G ( 5 ) 1/G( 5) t (透過度)

o 0 0 o (良一1) 1.0 1.0 O. 0 8 

200 0.4 90 0.890 1.124 0.0 8 

220 0.693 0.669 1.495 O. 1 2 

400 0.981 0.334 2.994 O. 2 4 

4 2 0 1.096 0.244 4.098 O. 3 2 

440 1.387 0.112 8.929 O. 7 6 

600 1.471 0.090 11.111 0.92 
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Fig・ 3-1 5 色収差補正用フィル亨ーの各穴の拡大図

(ネガ)

スリットの巾により 6段階に透過度の差

をつけてある。

ただし、色収差と しては熱電子

のエネルギ一分布のみを考え、

d E = 0.3 e V. C c h = 1.0 3棚と

している。またフィルムの濃度

差により透過度に差を付けるの

は、その制御が難しく、しかも

位相差を補うためにフィルター

をオプテイカルパラレルではさ

まねばならな l'o そこで本実験

では Fi g. 3 -1 5にそのネガ、

を示すように各穴の中の細い10

本のスリッ卜の巾で透過度に差

Fig・3-1 6 Au ( 001)格子像の色収差補正

(a) 被処理像 化)フィルタ一衛入後の回折像

(b) (a)の光回折像 ω) 処 理 像

- 73 -



をつけるバイナ リータイプのものを用いた。また 、000回折波と 200回折波に対しては同じ透過

率の穴を用いた。

Fig・3一16にその結果告示す。ただし 、スリットの精度を高めるため、穴径は O目 25 gと少

し広くした。試料の結晶格子像(a)の光回折像(b)と一致するようにフィルターを回折面に挿入する 。

その時のフィルタ 透過後の回折波の強度が(c)で‘あり、乙うして得られた処理像が(d)である 。穴径

が大きなため視野の各部にコ/トラストの大きな変化が見られる。Fi g. 3 -1 7はFig・3-16

細)の拡大像である。同じ穴径で処理された Fi g. 3 -1 4 (e)に比べてはるかに良好な像が得られて

いる。

F i g. 3 -1 7 金の処理・像

F i g. 3 - 1 6 (d)の鉱大像

3-7 考 察

次の 8点について考察する。

i ) 3 -4節におけるモデル実験の結果得られた処理像とモデルとの相違について。
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ii )モデル実験ではフィルター グレ ーテ イJ グの穴が大きな場合にも、視野の中央部では比較

的良好な処理像が得られているのに対し、 3-5節での金の格子像の処理では穴の直径が十分

に小さくえよるまで良い像が得られていない乙との原因について。

m) ( 1-34)式に基づいて行った金の格子像の色収差補正の妥当性について。

i) F i g s. 3 -1 1. 3 -1 2 (a)に示された各処理像は元の真の情報のモデルFi g. 3 -9 (a) 

の円環以外に更に細かな構造が混ざり込んでいる。これはフィルターにより高次の回折波を除去し

ているためである。 Fi g. 3 -1 8 Iζ雑音を含まぬ格子像のモデル、即ち Fig・3-9 (a)の光回折

(a) (b) 

F i g. 3 -1 8 格子像のモデルの光回折像

(a) 雑音がない場合(F i g. 3 -9 (a) ) 

(b) 雑音に埋もれている場合(F i g. 3 -9 (c) ) 

像(a)と、雑音により乱された格子像のモデル Fig・3-9 (c)からの光回折像(b)とを示す。同図(a)か

らわかるように、元々の格子像のモデルは非常に高次までの周波数成分から成り立っている。乙れ

らの周波数成分をフィルターにより 3次までに限ったため、上のような結果が現われたものである。

乙の ζ とは、ノイズ・フィルタ ー ・グレーテイ/グの代りにやはり 8次の波までしか通さない円形

絞りを用いても確かめられた。 Fig・3一19 (耐とその円形絞りによる処理像を、また同時にFig・

3 -1 9 (b)にその絞りで雑音で乱された格子モテ‘ル Fig・3-9 (c)を処理した結果を示す。しかし

とよがら格子モデルの処理像 Fi g s. 3 -1 1. 3 -1 2 (a)において、各円環の中心にある明るい点

が、どちらの図においてもフィルターの穴径を小さくすると消滅している。我々は今、 Fi g. 3-

F
h
u
 

ヴ

4



(a) h
u
 

F i g. 3 -1 9 円形絞り』ζよる絡子像の処理

(a) 雑音がえよい場合 ( F i g. 3 -9 (a) ) 

(b)雑音に埋もれている場合 ( F i g. 3 -9 (c) ) 

どちらの場合にも 8次までの回折斑点のみで結像された。

1 9 (a)の像を処理の目標とするべきであ るか ら上の Fi g s. 3 -1 1. 3 -1 2 (a)の結果はかえっ

てζの目標に反するように思われる。おそらく 、フィルターの穴が小さ く〈より重ね合わせが進んだ

乙とにより、像のコJ トラ ストが高められたためであろうと思われるが、乙の微細情造の変化につ

いては更に詳 して研究を要する。 また、雑音iζ乱された格子像のモデルの光回折像 Fi耳・ 3-1 8 

(1))では雑音に虚もれて 3次以上の屈折斑点は非常に弱くなっている。 しかし与がらその処理像Fig・

3 -1 2匂)や Fig‘ 3-1 9 (b)に、高次の波を除いた影響が現われているのは注目すべきである。

ii) F i g. 3 -1 8 (b)に示すモデノレ格子像の光回折像と、 Fi百・3-1 4 (b)に示す結晶絡子の電

子顕微鏡像の光回折像を比べる と前者の方が SN比が高く 2次までの各回折斑点はすべて依認でき 、

3次の斑点も一部見られるのに対し、後者では、2次までの斑点、でも雑音と判別できないものが多

くある。従って同じ穴径を持つフィノレターでは、後者の電子顕微鏡像の方が雑音の影響が強〈処埋

像に現われ、良い像を得るためにはフィル ターの穴径を十分に小さくせねばならなかったのであろ

つ。

iii)(1-34)式は、 一般に各回折波の振巾 |φglが前方散乱波(透過波)の娠巾 |φ。
に比べて十分小さい時にのみ成り立つ式である。~~~ 、位相物体近似や運動学的回折理論の適用可能

な領域で用い られる際には問題はない。また、厚い結晶あるいは金のような散乱能の大きな原子か

ら成る結晶の場合で、各φo.φ を動力学的，;::求めねばな らない場合でもその振巾が小さければ上式g 
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1.0 

0.5 

O 
50 100 150 A 

F i g. 3 -2 0 動力学的に計算された金結品からの回折波の振

巾の厚さ依存性

(電子線は<001>輸と平行な入射を仮定して)

いる。

220 
200 
400 

は適用可能である。

Figs.3-20. 

3-21に遠藤によ

り動力学的に計算

された金の結晶に

電子線がく001>

軸と平行に入射し

た場合の回折波の

振巾と位相を示す。

図より |φ91が

結品構造因子と試

料の厚さに比例し、

φgのφ
0

1ζ対す

る位相のズレが

π/2 であると仮

定する運動学的図
O 

折理論は;.10 A以

下の結晶について

しか適用できない

ζ とカ玉わカ〉る。ま

た |φ，，1/1φ01

は0-0.2の聞で

複雑に変化するが、

しかし平均で

|φ91/1φ01 

結 O.1となる。乙の値に対して (1-33)式で示される近似はかなり満足すべきものとなる。

-77ー



π一ーーーー ー，ーーーーー 一......-ー ーーーー ーーーーーーーーーー，ーーー

写生

。
50 100 150 A 

ー移を

一一一 一ーメ
000 

πT-r一一一一一TV----一一一一 一一一一一一

's'を

。

ー列

-π .L._L_一一一一一よし』ー一一一一一一一←一一一一ー
220 

F i g. 8 -2 1 動力学的に計算された金結品からの回折波の位相の

厚き依存性

(電子線はく001>軸と平行な入射を仮定してい)

る。
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3-8 結 語

本章では、ノイズ・フィルター・グレーティングを用いた格子像のSN比向上のための画像処理

の機構が数式を用いて明確にされた。そして処理に最適な穴の大きさとして、 MXN個の格子点が

並ぶ視野の場合、穴の周期 gf乙対してO.35g/cという半径の値が求められた。

ただし、 c=.，J M2 +N
2 である。

次に、新しく試作し、組み立てられた光学系について述べられ、モデルを用いた予備実験により

理論的説明が裏付けられ、上の最適な穴径で良好な像の得られることを確認された。また、ランダ

ム雑音のみからでもこの処理により格子状の模様が得られ、実際の処理にあたって棄の情報と取り

違えぬよう十分注意される必要があることが、実験的に示された。この疑似格子像についての詳し

い検討は次章で行われる。

最後に、金の結晶格子像に応用され微細構造が明瞭に観察された。更に乙の金の格子像に対し、

放出熱電子のエネルギ一分布による色収差の補正が、フィルターの各穴中に細いスリットを入れる

方式により試みられ一応の成果が得られた。次段階として、球面収差の補正にも乙の方式の応用が

期待される。
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第 4章 白色雑音とグレーティングにより作られる

疑似格子像

4-1 緒 言

通常、高倍率高分解能電子顕微鏡像で問題とされる、放出電子流のVヨット雑音や、 7ィノレム乳

剤の粒状性Kよる雑音は像の大きさK対して十分にラ Yダムであ払あらゆる周波数成分を含んで

いると考えられる。従ってその散乱は回折面上で広範囲K拡がる。ノイズフ 4ルターグレーティン

グKよb格子像を処理する際、試料が例え周期構造を含んで在〈とも、ラ Yダム在雑音が強ければ

格子状の処理像の得られるととは既I<:Fig'.I-111<:示した通bである。液漫によ b補正されま

い限担、試料フィルムの乳剤面には、その濃淡に応じた凹凸坤司主払透過光はその振巾ばかDでは

まし位相の変イじをも受けている。そ己で、前述の疑似格子像を論じる時には、拡大、強調された

R 雑音の像"は振巾位相散乱体として取b扱われるべきである (Tanji， Hashimoto and 

Tomioka 1977)。コヒーレント光Kよるランダム在振巾位相散乱体Kよh生ずる像は、いわ

ゆるスペックル〈雑音)の一種として知られている (Schiffner 1965. Enloe 1967. 

Lowenthal and Arsenault 1970)。スペックルとは、コヒー νント又は部分的コヒ

ーレY ト光とランダムK配列している散乱中心Kよb引き起とされる現像であj) (Dainty

1970. Ichioka 1974)、散乱体としては、入射光の振巾、位相、偏光のいずれK作用する

ものでもよい (Martienssen and Spiller 1965)。また、光学系の回折領域K骨い

ても像領域K長いても観察される。

本章では、ノイズ・フィルター・グレーティ YグKよる処理の際現われる疑似格子像をスペック

ルとして取b扱い解析する。そしてモデル実験を行った結果との比較を行う。また、前章3-5衝

で用いた金の結晶格子像K含まれる雑音の処理像への寄与Kついても議論する。

4-2 像面に生ずるスペックルの理 論

試料像に含まれる雑音は全くラ y:!f."ムであるため、一意的左関数で表わす己とはできず、現象の

記述Kは統計的に取扱う必要がある。そとでζの節では、像面に生ずる雑音の強度の自己相関関数.

パワースベクトルをYamaguchi(1972. 1973) .山口(1974)1<:従って導〈。

ラYダム雑音を記録したフィノレムが準単色光で照明さ*'-レンズの後焦点函に入れられたフィル

ターグレーティ yグを通ってGauss像画K結像されるものとし、物面 (7ィルム)、 Fourier

菌、像面の各座標系を Fig.4-11<:示すようにそれぞれrt S， Rとする。物面透過直後のrlと

r 21<:金ける相互強度 (Mutual intensity)は次のように書ける。
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F s R 

Jo(rl' rZ)三 <V(rl't) V*(rz. t) >t 

Fig.4-1疑似格子像

試料がランダム念散乱体

念らばグレーティ YグK

よb格子状の像が得られ

る。

二 a(rl)a*(rz) expi(φ(rl)一φ(rz))

v'1 (rl) 1 (rZ) r(rl' rZ) (4 - 1 ) 

ただい V(r. t) 時刻ut、位置 r(tC:j;~ける複素振巾。

< >t t (tC関する平均。

expiφ(r ): ランダム雑音による微視的振巾透過率でo(r)は一般には複素数である。

a (r) 巨視的振巾透過率で本来の試料の像を表わす。

1 (r) 照明光の強度分布。

r (r 1.' r z) :空間的コヒーレンス関数

とする。系の伝達関数を仮(tCK(R; r)とすると、 f象面(tC:j;~ける相互強度は

J(R1，RZ)=ffK(R1;rl)K*CRz;rz) Jo(rl' rZ) dr1dr2 (4-2) 

となるo K(R; r)は r(tC単色で O位相の単位強度をもっ点光源を会いた時(tCR(tC生ずる振巾を意

味している。積分は物体面全面Kわたって行われる。

J(R1， RZ)はランタ・ム変数exp(iφ)の存在Kよって統計的なゆらぎを示すカミ特K強度

1 (R) == J (R， R) ( 4 - 3 ) 

のゆらぎがスペック JI<(tC他ならない。そζで expiψの統計集合Kついての平均 Censemble

average)をとると、コヒーレント照明を仮定して

<J (R l' RZ) >ニf!K(R1; r 1)ぜ (Rz;r2)uoCrl) uo*(r2) 

ρz(rl，rz)dr1drZ (4-4)  
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となり、 ζれが振巾の自己相関関数Kなる。 ζζ (tLUo
二 J了は物面通過直後の波の巨視的振巾分

布を意味する。また

P2(rl' r2)呈<exp i (φ(rl)-o*(r2))> 
( 4 ー 5 ) 

はノイズKよる微視的振巾透過係数の二次のモーメントである。

強度の平均は

<I(R) >=IIK(R;rl)ピf::(R; r2 ) U 0 (r 1) U 0* (r 2) P 2 (r 1 ，r 2) 

drldr2 ( 4 - 6 ) 

でる夕、 ζれはコヒーレンス度 P
2
(r l' r 2) という光で雑音を含ま念い試料フィルムを部分的コ

ヒーレント照明した時K得られる強度K等しい。

強度の自己相関関数は、平均強度のまわりの強度ゆらぎ

ム1(R) =1 (R)ー<1(R) > ( 4 一 7 ) 

を用いて

<1 (R1) 1 (R2) >=<1 (R1) ><.1 (R2) >+<ム 1(R 1)ム1(R2) > 

( 4 - 8 ) 

ζζで右辺第二項は、強度ゆらぎの自己相関関数で

ただし

<ム 1(R 1)ム 1(R2) >二IIIIK (R 1 ; r 1 )ぜ(R1;r2)K(R2;r3) 

K (R 2 ; r 4) U 0 (r 1) U 0 (r 2) U 0 (円)uf(F4)

ムp(rl'r2' r3' r4) drldr2dr3dr4 

( 4 - 9 ) 

ムp(rl'r2' r3' r4)呈 P4(rl'r2' r3' r4)-P2(rl' r2)・

P2(r3' r4) 

P4(rl' 1'-2' r3' r4) =<expi(φ(r 1)一φ>¥く(r2)+φ(r 3) 

ー φ*(r4))>

(4-10) 

(4-11) 

でる夕、 P4は微視的振巾透過率の四次のモーメントである。
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ζの時、像強度のパワースペクトル(Wienerスペクトルとも言う)は、強度の自己相関関数 (4

-8)式と次の関係にある。

P (5) =/  /<1 (R1)・1(R2) > exp (2πiS ・(Rr-R 2)) dR 1 dR 2 (4ー 12)

ただしI(R)はRの有限の範囲でのみ値をもち (4-12)式は発散するζ とが無いものとする。

ζζで次の仮定を設ける。

1， 物体の微視的構造が定常かつ等方的である。即ち

P2(r1・r2)ニ P2 ( 1 r 1-r 2 1 ) (4-13) 

2， 微視的凹凸が光の波長より十分大きし散乱光の位相の変化と振巾の分布が独立している

とみなせる。即ちφの実部の分散が

く (Reφ)2> >π2 ( 4ー 14) 

3， 雑音と念る散乱中心が、巨視的振巾変化K比べて十分大きい。

2と3の仮定から、中心極限定理Kよ夕、物体面透過直後の振巾の変動は、実音氏虚部が平均値

0、等分散が互いに独立念複素Gauss統計K従うととになる。その時、四次のモーメントは、モ

ーメントの定理(R e e d. 1 9 6 2 )によると

P 4 (r l' r 2' r 3' r 4 ) = P 2 (r 1 -1' 2 )・ ρ2(r3-r4)

+p2(r1-r4). P2(r2-r3) (4-15) 

と表わされる。従って (4-10)式は

ムp(r1.r2.r3.r4)二 P2(rl-r4)・P2(r2-r3) (4-16) 

と念る。 (4ー7)式(!c(4-14)式を代入したものと、 (4 -13)式を (4-4)式に代入し

たものととを比べて

<ム1(R 1) ・ム 1(R 2 ) > = 1 <J (R 1 ・R2) >1
2 

を得る。

更に加えて

4， 微視的振巾透過率の相関長が十分小さい。

と仮定する。そり場合、二次元のDirac a関数を用いて

P2(FI，F2)=fp 2(F〉dpS(F1-F2)

と書けるから
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く J(RI，R2)>=!P2(r) dr!K(Rllr) K>ド(R2;r)，Io(r)dr(4ー 19)

<I (R) >=!P
2
(r) dr!IK(R; r) 1

2 
Io (r) dr 

と表わせる。ただし

Io(r)=luo(r) 1
2 

(4 - 20) 

は物体の巨視的強度分布、つま b雑音を含ま在い像の強度分布を示している。そして (4ー 17.)、

(4ー 17)式よ b

くム I(R 1)・ム I(R2)>= I!ρ2 (r) dr!K (R 1 ; r) Kヰ(R2:r)Io(r)

dr 1
2 

( 4ー 21) 

である。次K具体的K伝達関数の形を求めてみると、一枚のレンズ(焦点距離f)i<:ょ!lGauss

像面へ等倍で結像する時の伝達関数は、レ;/Xの収差を無視し回折面陀フィノレター !(5)を挿入

した場合

K(R;r) =exp( ik(4!十 1r 1
2
+旦L2)〕ff(shxp〔-2n(R-u-

4! 

5) d5 (4 - 22) 

と在る (Goodman 1968) (4-22)式を (4-19)式K代入して

IR112_IR212 
く J(RI'R2)>=exp(ik一一一一一一一一一)

4! 

! cf ! (5) e x p ( -2" i (R I-r) 5 } d5!戸(5)exp ( 
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一一

d51d52 

|RIILIR212 止

=exp(ik' ) !!Io(51-S2) !(51)i"(鈴)
4T 

exp (ー2πiR1・51)exp(2πiR2・52)d51d52 

51-$2をsと金〈と 51=5  十52で右辺の52をあらためて51と主砕けば
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|R112ー IR212 次

くJ(Rl ， R2)>:=exp(ik'~' -. )ffI
O
(S)/(S+SI)/-f-(SI) 

4/ 

exp(-2πiRl・(S+SI羽exp(2πiR2・SI)dSldS 

~ 1R112_IR212 
=exp(ik' -， ) flo(S)exp(ー2πiRl・S)

41 

f!*(St/(S十SI)exp(-21l'i(Rr-R2) .SI)dSldS 

( 4ー 23) 

ζζK 

10 (S) =/1 0 (S) exp (2πis.r) dr ( 4ー 24) 

は 10(r)のフーリェ変換である。そζで (4一 7)、(4-23)式から (4ー 12)式のパワース

ベクトル

p (S) = 110 (S) f/*(sy /(S十SI)dSl 1
2 

;' _ '¥ I 2 r.r;， '\~:>fく4"*+fllo(~ I~ f/(S2)rf'(S+S2) /-f-(SI十S2)/(S+SI+s2) 

dS2dSl ( 4 - 25 ) 

と念る。 ζの式の第一演は雑音の無い場合の処理像のパワースペクトル、第二項は雑音Kよるゆら

ぎのパワースペクト Jレを示している。次節で (4-25)式を用いて疑似格子像の特性を調べる。

4....3 疑似 格 子 像 の パ ワ ー ス ペクトルの計算

との節では、有限の大きさを持つ試料フィルムを完全念コヒーレント照明下でノイズフィルター

グレーティングで処理した場合K、試料中K含まれる雑音が処理像に与える影響を像のパワースペ

クトルを計算して調べる。簡単のためすべて一次元で議論するが、二次元への拡張も容易である。

その時 (4ー 25)VL:lrけるフィルター関数は

ただし

f(s)=E-O(s)料 (s-ng)
n=-l'l 

O(s) =~ 
1 when Isl<d 

o otherwise 
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と表わされる。己とでdはノイズフィルターグレーティ Yグの各穴の半をE九 zは穴の周期を示す。

(4-25)式は[(s)が実関数であるから

P(s〉=|Io(s)12ff(可)[( 8十円)ds 1 

+f|Io(81)|2ff(sz)f(S1十82)[(.+82) [(.+s 1+. 2) 

dS2d.l (4 - 28 ) 

と在る。

4 -3 -1 計算の方法

(4-28)式K従ってパワースベクトルを計算するわけであるが、 7ィルター関数[(8)が不連

続関数で解析的K表わせず、[(.)の値は論理 IF文を使って定めまくてはまらまい。しかしまた、

[(.)は 1か0のどちらかの値しかとら在いので計算は少し簡単になる。

![(s，) [(s+Sパ s，の部分の計算手順のみを Fig.4 -2に示す。

4 -3 -2 試料がランダムな雑音のみから成る場合

己の場合 (4-20)式で表わされる 1o(r)は一次元の旦リットの像であるから、そのFour-

ier変換は定係数を無視して

sinπKa. 
10(.)=一一一一一一

πs 
(4 - 29 ) 

と表わせる。と己でKは自然数、 aは (4ー 26)式K品サ7るEの逆数である。スリットが巾の狭い

場合及び広い場合の例として、それぞれK=10，K=100として計算を行った。フィルターの穴

数はすべて 5個で (4-26)式ではN=2である。狭い視野について直径が0.8g. 0.5g. 

0.25g の穴をもっフィルタ'グレーティ yグで処理した像のパワースベクトルをFig.4-3

K示す。各P(.)はP(O)=1とまるようK規格化されている。また、 Fig.4-41Cは広視野の場合

のパワー X ベクトルを示す。視野が狭い場合Kは、視野の外形の効果が(4-28)式の第一項Kよ

b現われ。.=O.lgの整数倍の位置に谷が見られる。処理Kは、 s= -2g，-g，O，g，2gを中心

とする 5つの穴を持ったフィルターが使われた詩人得られた像のスベクトノレKは s= -4 g，・

4gIC中心をもっ9つのピークが現われている。そして中心ピ-?を除〈各ピークは穴の直径の 2

倍の底辺を持つ二等辺三角形K在っている。また2d=0.8gの場合Kは、各二等辺三角形が重在 b

あっている。これらの特徴は、 En1 0 e (1 9 6 7) ICよh求められた単純左有限関口の場合、即ち

(4-27)式で表わされるスリットをフィルターとして用いた場合の計算結果からの類推と矛盾し

まい。 - 86 -



FUNCTION JDCF(S， G， 00， M) 

FUNCTION 
JDCF(SP1， G， DG， M) 

FUNCTION 
JDCF(SP2， G， DG， M) 

Fig.4-2 

ノイズフィルターグレ，ティングを用いた時の

フィルター関数の自己相関関数計算の手順

NMAX:フィ Jレター上のサンプル数 DS:フィルタ'上のサンプル点の間隔

DG フィルターの穴の直径

M フィルターの穴の数

1 TP2=!(s+sl) 

G.フィルターの穴の間隔

ITPl=!(Sl) 

QP=f!(Sl)!(S+Sl) dS1 
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P(5) 

5xl0-2 

lxl0・2

0 

5xl0・2

1¥ 

g 

(8) 

2g 3g 4g S 

(c) 

P(S) 

5xl0・2

lxl0-2 

0 

lx10・2lU←ulムーム

P(S) 

2>110-2 

s 

Fig.4-3 疑似格子像のバロースベクトルの計算

フィルターの穴は

(a) 0.8 g (b) 0.5 g (0) 0.25 g 

K=10. N=2 

P(SJ 

2dO・2

IstO・2

s 。

Fig.4-4 視野を 100/g~拡げた場合の疑似格子
像のパワースベクトノレ

フィノレターの穴径は

(a) 0.5g (b) 0.25 g K=100 N=2 
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また、 Fi g. 4 -3 (a). (b) ((C比べて、用いたフィルターの穴径が小さいにもかかわらず(c)の場合

のピークが高いのは、それぞれの場合についてピークはp(O)で規格化されていて、 (a)、(b)の場合の

p(O)は(c)のそれよりも大き念ためでるる。同じととは、 Fig.4-4のピークがFig.4-3の対

応するピークに比べて低い理由としても言える。規格化されていないピークの高さは穴の直径K比

例している。

4 -3 - 3 周期物体の像に雑音がのっている試料の場合

Fig.4-3.4-4から試料中のランダム雑音のみで疑似格子像が現われる ζとを示した。次

K、よタ実際的念場合として、ランダム雑音を含む格子像の処理を考える。

Fig.4ー 5は試料K含まれる格子。周期 aが a=句、即ち回折斑点の周期とフィノレタイレ

ーティングの穴の周期とが一致している場合の処理像の計算されたパワースペクトラムである。

ζむ計算では

~ ー 四 sin(1l"Kas) 
lo(s) =e .. ( 4 - 30 ) 

s i n (πas) 

としている。グレーティングの穴の直径は0.8g(a)と0.25g(b)である。 2dニ 0.25gの時tては維音

のみの場合のFig.4-3ωと比べてgの周期の構造が約イ吉倍高いコントラストを示すととがわ

かる。また a=九郎ち回問点がグレーティングの周期のろをの周期で現われる場合のパワー

スペクトラムをFig.4-6((C示す。穴の大きさはFig.4-5の場合と同じである。

Fi g. 4 -6(a)の穴径が0.8gの場合には、フィルターグレーティングの穴と穴の中間Kある回折

波今ト 3彰台、 5与を、 7与含も像面で結像K寄与している。つま夕、フィルター Kよタ除去され

てい念いととがわかる。 ζれは山口 (1974)((Cよる周期像の単純開口での処理の計算からも類推

される。

4-4 実験結果と考察

4 -4 - 1 ランダム散乱体の処理像

ランダム雑音しか含まない試料をグレーティングで処理するととKよタ実験的に得られた疑似格

子像は既((CF i g. 3-12 ((C示した。 ζの節では、疑似格子像の特性を前節で理論的K調べた結果と

比較する。試料としては半透明テープ〈スコッチテープ)及びすタガラスが用いられた。

Fig.4一 7(a)((Cグレーティングを入れない場合の半透明テープの像を示す。通常よ〈知られてい

るスペックルが全面に現われている。
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P(S) 

5xlO・2

。

P{S) 

5xl。・2

。

g 

P(S) 

lxl0・1

5xlO-2 

2g 3g 4g 5 0 g 

(a) (b) 

Fig.4-5 雑音を含む周期物体の処理像のパワ同スベクトル

K=10、 N=2、.=弘
7ィルターの直径の穴は (司 0.8g (b) 0.25g 

P(S) 

lxl0・1

5xlO・2

z 2g 3g 4g 5 0 
(a) (b) 

Fig.4-6 雑音を含む周期物体の処理像のパワースベクトル

K=lO、 N=2、 .=2/g

7ィノレターの穴の直径は (叫 0.8g (b) 0.25g 

4g 5 

4g 5 

その時、回折薗内¥1:Fig.4ー 7(b)¥1:その一例を示すようまフィルターグレーティングを入れた時

K得られた疑似格子像とその光国折像(パワースベクト JけをFig.4-8¥1:示す。 Fig.4-8

の(.~ (b~ (c)はそれぞれFig.4-3 の(.~ (b~ (c)!'L示した計算結果K相当する。計算から予想さ

れた通払処理像Kは疑似格子像が明瞭K現われて金担、それらは、アィルターが二次 (5穴)ま

でであったKもかかわらず、四次までのスベクトルから成b立っているととが光回折像からわかる。

そして、 Fig.4-8(.)の光回折像は連続スベクトルの中K既K小さまピークが現われているのも

Fig.4-3(.)と同様である。また光回折像が計算結果のようK滑らかで在いのは、平均化操作を

- 90 -



ω (b) 

Fig.4一7 (a) ランダム散乱体の像と

(b) フィノレターグレーティング

行ってい念いためで、視野が十分広ければ、光回折を行う際、視野を微動するととKより滑らか念

回折像が得られるであろう。疑似格子像は二次元フィルターグレーティングを用いるとよ b明瞭K

なる。

拡散板(スリガラス)を試料とし、前章Figs.3-12、 3-14 で用いられたものと同じフ

ィルターグレーティングKより処理して得られた像を Fig.4-91'(示す。図のωではFig.3-

14ωと一見よく似た模嫌が得られているととが注目を要する。試料として Fig.3-14(心のよ

うな結品格子の電子顕微鏡像が用いられた時と、 Fig.4一 7(心や 4-9(心のようなランタ・ム散乱

体が用いられた時とでは、フィルターの各々り穴を通る光の強度が異念るため、全〈同じ処理像は

得られ念いが、穴径を小さくして、前章で示した平均化を進めていくと、同じフィルターを用いて

いるので、解像度の等しい、一見よく似た幾何学模機が得られる。ただし、 Figs.3ー 12、4-

9の結果はとも1'(F i g. 3 -8 (b)1'(示したフィルターの光回折像とは全〈異なるととがわかる。

4 -4 -2 金格子像中に含まれる雑音による像

金格子中K含まれるランダム雑音Kよる疑似格子像を Fig. 4ー101'(示す。図(c)は(a)の格子像と

直径 0.075gの穴を持つフィノレタ-1'(より得られた像でフィルタ・を正しく調整してある。 (d)は同

じ格子像とフィ Jレターグレーティングを用いているが、グレーティングを光軸の周わりK約 35度

回転させて、 (b)で見られる試料K含まれた周期構造Kよる回折波をできるだけ通さないよう K調節

して得られた像である。
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(a) 

(b) 

(c) 

Fig.4-8 ランダム散乱体の処理

Fig.4ー 7(a)の散乱体を(b)のフィノレターグレーティングで

処理したもの

(必0.8g骨(b)0.5gφ(c) 0.2 5 gφ の穴を持つ一次元グレ ーテ ィング

?で得られた疑似格子像とそのパワースペク卜 Jレ

(a)VC含まれる雑音は半透明テープほど強〈は光を散乱し念いので、コントラストはFig.4-9VC

比べて少し低いカえやはり格子状の像が得られている。 (c)、(d)両国の格子縞の傾きの差がフィ Jレタ

ーグレーティングの回転角κ相当する。 (b)の各回折斑点、から伸びている副極大がフィ Jレターを透過

して、 (ωの格子状の像の形成κ寄与している ζとも考えられる。しかし、(c)からもわかるように、
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視野の一辺は格子約 7列分K相当L-.

副極大の強度は最大で主極大の約 5

%であり、中心斑点以外Vてついては

回折像にも記録されていない。従っ

て、 (d)の像は大部分が(a)VC含まれる

ランタ.ム雑音Kよる疑似格子像であ

ろうと考えられる。(ゆ図の格子像は

(c)のそれとコントラスト K大差はあ

るが、単独では真疑を判別し難〈、

格子像の処理にないては取タ違える

(b) 
ζとのないよう K、十分な注意が払

われるべきである。

4-5 結 圭五
周回

(c) 

Fig.4-9 二次元グレーティングで

得られた疑似格子像

(a)グレーティング念し (d)ψ= 0.25g 

叫 φ=O，8g (e)世=0.1 g 

(c)φ=0.5g ωφ 二 0.075g 

ζの章では、前章tてないて結品格子像のノイズフィノレターグレーティングKよる処理のモテソレ実

験の際K観察された疑似格子像即ちランタ.ム雑音とグレーティングKよるコントラスト像Kついて

検討した。

試料K含まれる雑音をランダム散乱体とみなしスペックノレの理論を用いて、疑似格子像のパワ

ースペクトラムが求められた。そしてその結果は、典型的なランタ.ム散乱体を試料とした実験の結

果とよく一致した。
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(a) L
U
 

(c) (d) 

Fig.4-10金格子像中K含まれているランタ・ム雑音Kよる

疑似格子像

(司被処理像

(b) (a)の光回折像

(c) 正しくフィ Jレターグレーティングを挿入した時

の処理像

(ω フィノレターを光軸のまわり vc350回転させてで

きた疑似格子像

また理論計算では、格子像が雑音K埋もれた場合の処理像のパワースペクトノレも向上の考えのもと

で求められ、フィノレターグレーティングの穴の中心から半径の 2倍以内Kあるスベクトノレを持つ構

造は十分K除去され得ないζ とが示された。そして最後K、金の結晶格子像中K含まれるランダム
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雑音で作られた疑似格子像が正しく処理された格子と比較され、両者のコントラスト Kは大き念差

があること、しかしながら得られた疑似格子像は単独では真の情報と区別がつき難〈、格子像の処

理K際して十分念注意を要するとと等を示された。
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第 5章 金格子像の最適撮像条件

5-1 緒 言

第s章では、一度記録された電顕像の SN比向上を試みたが、己のよう托して得られた格子像は既

に述べたように、電子レンズの球面収差の影響を強くうけている。従って、結晶下面での電子波の強

度分布を再現するためには、無収差の電子レンズで結像するか、画像処理Kより収差の補正を行なわ

ねばならない。後者には、既K試料からの回折波の強度が透過波のそれに比べて十分小さな場合足つ

いての試みがある己とを述べた。前者に関しては、厳密な意味で無収差レンズを実現する ζ とは、現

在の電子顕微鏡のしくみでは不可能であるが、伝達関数の改善のため、電子顕微鏡の対物レンズの後

焦点面上K位相板を入れたり (Tochigi et al.1970， Thon and Wil1asch 1972入

国折波を非対称に片側だけ取り入れるサイドバンドホログラム(Down i n g a n d S i e g e 1 1 9 75 ) 

などの試みもある。 ζの章では、焦点の調節により、できるだけ球面収差の影響の少ない状態で、格

子像を撮影する方式について述べる。

5 -2 Scherzerフォーカスとアベレーションフリーフォーカス

単位胞の比較的大きな、例えばNb205-W03系化合物等の場合ICは、伝達関数の虚数部が、

かなり広い低周波数領域で一定となる、 Scherzerフ才一カスつまり(1-45 )式で示した

6.1=-.1守干す付近で、伝達関数の振動している高周波域を除くような絞りを用いた撮影が行なわれ

ている。乙の様な焦点条件は、オプティマム・フォーカスと呼ばれる事もある。

単位胞の小さな一般の結晶では Scherzerフォーカスは意味を持たなくなる。動力学的計算によ

ると、完全レンズにより、多くの回折波をとり入れて作られた Fig.8-18のような金の格子像に

は、微細構造が現われるはずである (Hashimoto. Endoh. & Kumao 19750 ) だが、

金結晶の格子定数は4.07Aと小さく、その最低次 200回折波ですら、既にオプティマム・フォー

カスにおける伝達関数の第一零点よりも更に高周波側にある。従って、電子顕微鏡の分解能が更に高

くなり、より王者面収差の小さなレンズが作られなければ、金の格子像中の微細構造までを撮影するこ

とはできない。

しかしながら、もし試料が二次元的に十分大きな完全結晶であるならば、像面の各点において各回

折波の位相は、焦点外れ量ムfの関数として(0 • 2π)の闘で振動している。従って適当なムf骨

選べば透過波に対する回折波の位相のズレを sπの整数倍にしてしまう事が可能である。もしこの様

にしてすべての回折波に対して位相のズレをzπの整数倍にする様な焦点外れの条件が存在すれば、

その時、有限の収差をもったレンズは、その特定の結晶K対してあたかも無収差レンズの如く振舞う
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はずである (Hashimoto1976，Hashimoto et al.1977)。一例として、 Cs=O.75棚

のレンズを持つ 100kV電子顕微鏡の場合ムf=553Aとしたときの伝達関数を金の結晶(a=

4.0786A)からの回折波の位置と共I<::Fig.5-11ζ示す。図の(坊と制より伝達関数

の実部が 620回折波に対してまで大きく虚部が十分小さいことから一次波に対して位相のズ

レがほとんど無い事がわかる。次にその簡単な計算方法について述べる。
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Fi g. 5ー 1 Au(OOl)格子像に対するアペレ・ションフリーフォーカス

.6.f=553Aでの伝達関数の実部と虚部

(C s = 0.7 5mm， 
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200 

sinl 

O 

f.条 件 の 導 出f. a. 5-3 

a .f・f.条件とは、各格子商からの回折角 ahkl(=2 OB)に対して cosTもしくは si n T 

が大きな値を示すム/の範囲である。即ちム/の変化に応じて、 cosT.sinTはそれぞれの回折

波l乙対して+1-ー1の範囲で周期的にかわるが、これが極大{置を示す条件をみつける乙とである。

次に COs Tの大きなム/の範囲を解折的に求める方法について述べる。

Oc π=Cos ・1a( a > 0 )なるムfの範囲を格子間隔dの面について求める。

とおくと、 (1-17)式より求めるム/の範囲は、
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2m;r-(} cπ寸 {Cs).3s4_26fh2}孟 2mπ+0 c" 

で表わされる。ただしmは整数。乙 ζでd=l/sを用いると、

， Cs).3 ム[1. 1
2mπoc"孟2π{~一一一一τ一}孟2mπ +0 c" 

4t;lT 2 d< 

Cs).3 1 
となる。更にGaU55記号を用いた M=〔-7II〕を使うと

Cs九
3

1 6f). 1 
2nπ-ocπ謡2πl一一一一一-M一一一-^I ~五 2nπ+oc"む

4 d4 
--

2 司i2

と表わせる。 c.c.でnも整数である。従って、

。'c C.). 3 1 ). . Oc 
-一三豆..:.!!一一一一M-一一ムt，豆n+ー

2 4 d4 
_.-

2d2 -~--， 2 

となり 0=-0 と置き換えると、

C.A3 o~ 2d22d2 C.).3 o~ 2d2 

(ーニ一一 M-~)ー+- n孟ムf孟(二寸-M+~)一一+
4 d 4 

--
2λ).  

--
--

_. 
4d4 --

， 
2' ). 

( 5ー 1) 

( 5 -2 ) 

( 5 -3 ) 

( 5 -4 ) 

( 5 -5 ) 

と表わせる。(ト 5)式より cosγ孟aなるム/の範囲は20edi〆kの巾'2d
2
/λの周期をもっ

て現われる事がわかる。

例えば、金の格子定数を4.07864Aとすると(5-5 )式は、 d...=2.03932AI<::対して、

Cs = 0.75圃， λ=0.03701A.a=0.8とすると、

8&1+224.080壬ムf壬184.0+224.080 ( 5 -6 ) 

(0=0，:1:1，土 2.日…...・H ・)

となり、巾 45.9.A周期 224.08Aで cosγ孟0.8なる焦点外れの部分がある事がわかる。

Fig. :5-2 1<::上の場合の 200回折波から 82 0回折波まで金の<0 0 1. >軸に平行に電子線を

入射した時に現われる 10種類の回折波に対する 1C 05γ1 :孟O目 8なる領械が示きれている。

ム1=104A付近がa.I.1条件をほぼ満足している事がわかる。そして

d2200 
d乍kl=一一一 ( 5 -7 ) 

ただし、 j=<h2+k2十 g2)/2 で jは金結品のこの方位では常1<::盤数となり、 220以上の高

次回折波に対する周期は、(5 -5 )式より常1<::200回折波の周期の整数分の 11となっている。従

って全体の周期は 200回折波の周期と一致し、 a.I.I.は6/=104AのつまK，328 A、

552 A、776 A ・・・ n と存在する。
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実線と点線はそれぞれ COS Tの正負を表わす。

(C s = 0.7 5nun. 10 OkV) 
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5-4 考 察

5-5式lとより計算された a.f.f・条件に、試料結晶の格子定数、電子顕微鏡の球面収差そして

電子の波長等の測定精度が及ぼす影響を評価する。 (5-5 )式におけるムfの下限を

C.A2 0.2d2 

<p(Cs.d.A) =ーニマ +(nー 斗 一 一
2d~ 2 A 

と置いて、右辺を (Cs 0 • dO. A 0 ) の近傍でTaylor展開すると、

c .=C. 0 +，c"C.. d=d 0+ム d，A=λo十ム λとして

A百， CSOA(f Oc. 4d仏
ψ (Cs. d. A) = パCsO.dO.ゆ+(.ー)ムCs+lーです +(n一一)_. V!，c"d 

2d百 do' 2 A 0 ' 

十|csOAO Oc 今日
-T-En--〉→)糾 Om仏 Cs.ムd.，c"A) ( 5-9 ) 
d; 2 AO 

ただし、 O.m(，c"C..ムd.ムリ は ムC..，c"d.，c"Aの2次以上の項を表わす。

( 5-8 ) 

今、 5-3 節での計算条件?と従い、 C.0=0-75冊、 dO=2.03932A、

AO=0.03701A 00.(00π) =0.8. n=Oと置〈と

lψCCs.d，A)ーψ(CsO.dO'λ0)[ ;豆 (1.647xl O-~ ムCs

+ Cl.234xl03) ，c"d+ (6. 737xl0ちω(5-10 ) 

となる。 Cs， d， Aの精度を正確に求める事はしないが、仮にムcs ~104A、，c"d_l0-3A 

，c"A _10-
6 
A とすると(5-10 )式から

ψ(Cs • d. A) '" 88 .1:t3 .0 A ( 5-11 ) 

となる。 6.0 Aというのは cosγ'" O. 8とした時の 440回折波11:対するムfの巾にほぼ匹敵する。

R
U
 

R
U
 

結 語

木章では、結晶絡子像を撮影するための最適焦点条件として、アベレーションフリーフォーカス

(a.f.f.)を提案し、その解析的求め方告示した。そして一例として金(001 )簡の格子像を撮影

する場合の a.f.f.条件を示した。ただし、 ζの条件は結晶の格子定数、対物レンズの球菌収差係

数、電子線の波長に依容し、一定の球面収差係数のレンズを持つ、一定の加速電圧の電子顕微鏡でど

のよう在結品K対しでも存在する訳では在h。任意の結品の格子像を・ . f. f条件で撮影するため

には球面収差係数を連続的K変えられるようま装置が必要である。との点は、電子顕微鏡の今後の装

置的ま課題であるう。
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第 6章 総 括

本論文では、高分解能電子顕微鏡花より得られた結品格子像の光学的画像情報処理Kついて述べた。

要旨を章ごとに，まとめると、

第 1章では、格子像の情報処理のための基礎として、

(1) 透過型電子顕微鏡の構造と結像方法について述べ、

(2) 格子像のコントラスト 11:関する電子線の回折理論と結像理論を紹介した。そして

(3) 通常の制限視野電子園折法Kおける制限領域の限界を越えるため試みられているいくつかの微小

制限視野回折法を紹介して、高分解能電子顕微鏡像と光回折の組み合わせが、試料のドリフト・汚

染・破損が少ないという点において有利である己とを述べ、

(4) 現在までに行なわれている電子顕微鏡像の光学的画像修正に関する研究を紹介した。

第 B章では、極微制限視野田折法としての結晶格子像の光回折について行った研究の結果を述べた。

(0 まず、試料が弱い位相物体である場合と、十分に大きな完全結晶である場合についての光回折強

度吾、焦点外れと球面収差のみを考慮した結像理論に基き導出し、電子園折像とかなり良く対応す

る乙とを見出した。また、

(2) 鍋何光掌的考察から、電磁レンズの収差の影響を抑え、制限領域を十分狭くするためには、結像

IL寄与する電子線の最小錯乱円を像函に持ってくる必要があり、.:1f=(3/4)C.αJで格子像が撮

影されるのが最適である乙とを指摘し、それからずれた場合についても、有効制限領域の下限を求

めた。そして

(3) 理論的11:予想した通り、光回折像が結晶の厚きゃ、格子像織影時の焦点外れの量によらず、一定

の位置に回折斑点が現われる乙と、 Eうして求められた格子面の間隔はX線回折の結果と 2.8%以

内、面間角度は 2。以内の精度でー致する己とを実験的IL確かめた。その応用例として、

(4) 直径約 80Aの領域!と含まれる 2つの結晶粒を回折領域を約 30AIL絞る乙とにより区別し、そ

れぞれの結晶方位を決定し、

(5) 単位格子の投影像から、連続的な構造因子の測定を行った。そしてその測定値はX線回折のデー

タを用い、球面収差を考慮した理論計算と比較して、ムf=1210Aの時によく一致する乙とを

示した。

(6) 最後11:、転位者含む格子像IL応用して、芯の付近の格子面の歪みを、直径約 30Aの範囲の平均

として求め、回折斑点の分離およびズレからすべり商の決定が容易であることを示した。
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第s章では、ノイズフィルターグレーティングによる格子像の担胞に関して述べた。

2J，(r) 
(1) 処理が単11:雑音の櫨過だけではなく、格子と閉じ周期を持ち丘..!!.l.ムムムという重みをもった重ね

r 
合わせである乙とを数式的に明らかにし、その重ね合わせの重みが平均化される視野内で 0.5以上

にとEるようにフィルターの最適穴径を 2A=O.85まケもと定めた。そして、

(2) 本実験のため特陀試作した試料ホルダーとフィルターホルダー及ぴ処理光学系について述べ、

(3) 格子像のモテリレにより処理をシミュレートして、処国の機構が重ね合わせである乙と、理論的11:

求めた穴径が最適であることを確認した。更に

(4) ランダム雑音のみの像を処理した時、像面K疑似格子像が現われる ζ とを見出し、処理には十分

な注意が必要であることを指摘した。次11:

(6) 金の格子像にノイズ・フィルター・グレーティングを応用し、微細構造を含む良質の像を得る乙

とができた。

(6) 更にその金の格子像の処理では、色収差の補正を試み、一応の成課が得られた。

第4章では、前章で見曲された疑似格子像を一種のスペックルと見なして、

11) ランダム散乱体と一次元のグレーティングを用いて得られる像のパヲースペクトルを計算し、像

11:はグレーティングを通る波の B倍の空間周波数を持つ構造までが含まれている Eと、そしてその

スペクトル中の各ピークはグレーティングの穴径の2倍の底をもっ二等辺三角形lとなっている己と

qどを予想した。また、周期構造とランダム雑音が混在する場合についての計算も行った。そして

(2) 半透明テープと-'1JjI1:穴の並んだグレーティングを用いた実験の結果を計算結果と比較し、よい

一致を見た。

(3) 最後に金の格子像中K含まれるランダム雑音11:よる疑似絡子像を得、正しく処理した格子像との

比較を行った。

第 5章では小さな単位胞の結晶を電子顕微鏡で観察するには、 Scherzerのオブティマムフォー

カス条件は無効であり、設々が新たに提案した a.f.f条件をもってすれば、有限の疎面収差をもっ

レンズでもあたかも無収差レンズのごとく用いる ζ とが可能である乙とを示し、その条件の計算方法

を述べた。

以上各章で得られた結果をまとめた。今後の課題としてまず極微制限視野回折法を用いたいろいろ

な物性研究の具体化が望まれる。例えば本論文K取り上げた中からでも、析出物の研究、ラボラドラ

イト長石の結晶繕造、つまり Na原子と Ca原子の位置の正確な決定、結晶中での電子の消衰効果の
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研究、転位近傍の格子歪の研究などが上げられる。特に結晶構造の研究には、単位胞からの回折像が

有効であろう。また、格子歪の研究では、動力学酌計算と併用することにより、より有益な結果が期

待される。また転位線が入射電子線I~対し斜めに入っている場合などについての研究も更に進められ

ねばならない。そのためILは、上の二つの手段に加えて光学的なシミュレーションも有効となろう。

ノイズフィルターグレーティングを用いた格子像の処理に関しでは、コントラストが連続的 I~変化

する広い領域の処理およひP本研究で行った色収差補正由ように従来のインパース・フィルターと組み

合わせた球面収差や電子線のコヒーレンス度の補正などがすぐに期待できょう。また結晶格子像の撮

影I~は伝達関数が激しく振動している周波数領域の波を用いるととが多く、球面収差を補正するため

には、非晶質の像の場合に比べ、より正確な焦点外れ量の決定が必要となる。それには、単に広い領

域の光回折像を用いるばかりではなく、単位胞からの回折像を用いるのが有効であろう。

以上の電子顕微鏡像の後処覇軍に加えて、試料に忠実な解像度の高い像を得るためKは、電子レンズ

の収差を小さくする努力のほかに、収差補正のための位相板を用いた撮像などの前処理や、任意の結

晶K対してa.f.f.条件が得られるよう、球菌収差係数を自由民コントロールする機構、それも、でき

れば加速電圧を変化きせずにコント D ールできる機構の開発などに大きな期待が掛けられる。
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15 現像 現象

84 6 (4-17)式 (4-19)式

16 1*(lI)exp{ 1*1$ 
108 1 Matauda Matsuda 

109 11 tomioka， H. (1977) Tomioka.H. (197η.投稿中

17 Hakatsuka N aka t suka 
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