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概要

現在, 電子顕微鏡の電子源として熱電子銃, 冷陰極電界放出電子銃, および Schottky 型電
界放出電子銃が広く使われている. 近年では, 光電効果で電子ビームを生成するフォトカ
ソードが超高速電子顕微鏡の分野で使われるようになった. これらの異なる電子源の主な
違いは, 輝度およびビームコヒーレンスである. 試料面の空間コヒーレンスは照射レンズ
系にも依存する物理量である一方, 輝度は光軸に沿って保存量であるため, 電子源の性能
指標として重要である. しかしながら,既存の輝度測定の精度は悪く,フォトカソードのよ
うな新しい電子源開発や従来の電子源の性能向上にとって輝度の正確な測定手法が必要で
ある. 本研究では, 電子波動場の計測に基づく空間コヒーレンス測定とWigner 関数の再
構成に取り組み,光軸上の輝度を高い精度と確度で求める手法の確立を目的とした.
一般に熱電子銃は, ビームコヒーレンスが悪く, 可干渉領域が極めて限定的であるため,
その定量評価が困難であった. 本研究では, Schottky 型電界放出電子銃で用いられた, 絞
りからの Fraunhofer回折である Airyパターンの強度分布解析の手法を拡張し,熱電子銃
に適用した. 空間コヒーレンスの劣るビームで Airyパターンを取得するため,集束イオン
ビーム装置を用いて加工限界サイズに近い極小の単孔絞りを作製した. この絞りを透過電
子顕微鏡の制限視野絞りとして用いて Airy パターンを取得した. さらに, Airy パターン
のフィッティング計算に, 熱電子銃の特徴である非対称な強度分布を考慮したモデルを考
案し, 空間コヒーレンスの定量評価を初めて実現した. 冷陰極電界放出電子銃についても
Airyパターンの強度分布解析による空間コヒーレンス測定を実施した. これらの測定結果
と, Schottky 型電界放出電子銃についての先行研究の結果から, 同じ電流密度で試料面を
照明した時の空間コヒーレンスを比較し, 2 種類の電界放出電子銃からの電子ビームの空
間コヒーレンスが熱電子銃に比べて 1桁半優れていることを初めて定量的に示した.
電子源の性能指標である輝度は, 従来手法では光軸近傍の有限領域の平均値 (平均輝度)
として幾何光学的に測定されるため, 使用する絞り径や電子レンズなどの測定条件の影響
を避けられず,計測精度と確度に問題があった. 本研究では,電子ビームについて波動光学
的な位相空間分布であるWigner 関数を再構成し, その原点の電流密度から本来の光軸上
での厳密な定義である軸上輝度を求める手法を提案した. Airyパターンの強度分布解析か
ら,電子の密度演算子およびWigner関数の再構成手法を考案し,電子ビームのWigner関
数の再構成に初めて成功した. さらにWigner 関数を通じた考察から, 電界放出電子銃の
軸上輝度が空間コヒーレンス長と軸上電流密度から求められる数式を導出した. 熱電子銃
の場合には, 電子銃の非対称な強度分布を考慮したモデルによるフィッティング計算で軸
上輝度を求められることを示した. 提案手法により, 従来の平均輝度測定と比較してはる
かに高い精度および確度で電子源性能を評価可能であることを示した.
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第 1章

序論

1.1 背景
1.1.1 電子顕微鏡の電子源

透過電子顕微鏡 (Transmission electron microscope, TEM)は電子ビームを用いて物質
構造を直接観察できる装置である. 当然であるが, 電子ビームの特性を決める電子源は
TEM の性能に大きく影響する. 1970 年以前, 電子源としては, 電流加熱によって仕事関
数以上のエネルギーを電子に与えることで電子放出を実現する熱電子銃が一般的で, タン
グステンフィラメント [1, 2] (図 1.1(a)) やポイントフィラメント [3] が用いられていた.
1960 年代後半に開発された, 六ホウ化ランタン (LaB6) [4] (図 1.1(b)) は現在でも広く使
われている. この熱電子銃のフィラメント材料の変遷は, 電子源サイズを小さくすること
で, タングステンフィラメントから, ポイントフィラメント, LaB6 と高輝度化が実現され
てきた過程を示している. LaB6 の開発とほぼ同時期である 1960 年代から 1970 年代, 陰
極に電場をかけトンネル効果で電子放出を実現する電界放出電子銃 (Field emission gun,
FEG) (図 1.1(c)) が開発された [5, 6]. 図 1.1 に示すように, FEG の電子源サイズは熱電
子銃よりもはるかに小さい. 一般に, 陰極先端の曲率半径は 100 nm 程度で, 熱電子銃と
比較して 1 桁から 2 桁高輝度と言われている [7]. 現在では, 室温で動作する冷陰極電界
放出電子銃 (cold FEG), および陰極の加熱によって電子放出が容易になる Schottky 効果
を利用した Schottky 型電界放出電子銃 (Schottky FEG) の 2 種類が一般的である [1, 2].
Schottky FEG に近いが, 過去には cold FEG のチップと同様のタングステン結晶を加熱
して用いる熱電界放出電子銃 [8, 9]があった. 現在では熱電界放出電子銃は用いられてお
らず, cold FEGおよび Schottky FEGの 2種類がハイエンド TEMに用いられている.
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(a) Tungsten filament (b) LaB6 (c) FEG tip

図 1.1 電子源の走査電子顕微鏡像. 熱電子銃用の (a) タングステンフィラメントおよ
び (b)六ホウ化ランタン (LaB6). (c)電界放出電子銃 (FEG)のタングステンチップ. す
べて文献 [26]からの抜粋である.

1.1.2 電子源の性能指標とその評価に関する課題

上で述べた異なる電子源による主な違いは, ビームのエネルギー幅, 輝度, およびビー
ムのコヒーレンスである. エネルギー幅は電子エネルギー損失分光 (Electron energy loss
spectroscopy, EELS) の分解能 [27] や色収差として結像に影響する程度である. 輝度は,
電子源の明るさを表す指標であり, 輝度値が大きいほど理想的な点電子源の性質に近い.
コヒーレンスは 2 点間の可干渉度を示す指標であり, 高輝度な電子源ほど, コヒーレント
なビームを生成可能である. 輝度および空間コヒーレンスはともに実用上重要である. 例
えば, 輝度は走査電子顕微鏡 (Scanning electron microscope, SEM) および走査透過電子
顕微鏡 (Scanning transmission electron microscope, STEM) の分解能を決めるプローブ
サイズ, 元素分析用の高電流密度プローブを決める主な要因である [1]. また, ビームの空
間コヒーレンスは,電子線ホログラフィー [28, 29]や,電子回折位相イメージング [30–33]
といった位相イメージングの実現には重要となる. これらの計測技術は, 高輝度電子源で
ある FEGの開発により実現されていると言っても過言ではない.
輝度は光軸上で保存量である [34]一方,空間コヒーレンスはレンズに依存するパラメー
タである [35]ことが知られている. したがって, 先に述べたように試料面の空間コヒーレ
ンスは実用上重要であるため電子源に依存する物理量として比較の意義はあるが, 電子源
そのものの性能を示す指標ではない. 電子源の性能比較には輝度を用いることが望ましい
が, 先に述べた桁で異なるといった性能比較の表現が多く, これまで開発されてきた様々
な電子源が正確に定量比較されてきたとは言い難い. これは以下に述べるように, 正確な
輝度測定が困難で実現されていないことが原因だと考えられる.
輝度と呼ばれる物理量として,軸上輝度および平均輝度の 2種類が主に使われているが,
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しばしば混同して用いられている. 平均輝度は微小立体角, 微小面積内の電流で定義され
る [34]. 微小立体角および微小面積の無限小の極限が軸上輝度に対応する. 無限小範囲の
測定は現実的ではないため, 軸上輝度は直接測定することができず, 実際に測定されるの
は平均輝度である. そのため, 通常単に “輝度”とよぶと, 平均輝度を意味することが多い.
しかしながら, 厳密に保存量であるのは軸上輝度である [34]. また, 平均輝度には, 用いる
絞りやレンズ設定 [36, 37]によって値が変わるという測定に関する問題があるため, 平均
輝度の値はばらつく傾向がある. これは原理的に電子源の性能指標として比較可能な物理
量が,測定方法の問題により正確に評価できていないことを意味する.

1.1.3 電子源開発における性能評価の重要性

電子源の性能評価は, 電子源開発の過程でパラメータや駆動条件を最適化する上で特に
重要となる. 近年の電子源開発では, FEGの性能向上を目指した,タングステンチップに変
わる材料の研究が活発である. LaB6 ナノワイヤ [10, 11],カーボンナノチューブ [12, 13],
六ホウ化セリウム [14],超伝導状態まで冷却したニオブ [15]を FEGのチップとすること
で,高輝度化やエネルギー幅の狭い電子ビームの生成が可能と報告されている.
さらに別の電子源として, 超高速電顕微鏡の分野でフォトカソードが利用されるように
なった [16–23]. これはレーザーを照射し, 光電効果による電子放出でビームを生成する.
フェムト秒レーザーやナノ秒レーザーを用いることで, 容易に時間幅が短いパルス電子を
生成できることから,主として時間分解測定に使用される. フォトカソードには,金やタン
タルといった金属 [17, 22], LaB6[16, 20, 23], FEG のチップ [19, 21], 特殊な表面処理に
より負の電子親和力を実現したガリウム砒素 [18],および窒化ガリウム [24, 25]など様々
な種類がある.
これらの電子源開発において, 輝度の正確な測定法は, カソード材料や作製条件, 駆動条
件による性能の差異についての計測を可能にする. 本来の性能指標である, 軸上輝度に対
してパラメータの最適化をすることが望ましいが, 測定手法がない現状では, 異なる指標
に対して電子源のパラメータを最適化している可能性すらある. 電子源の性能を向上させ
ていくことは, TEMや SEMを使った計測技術の進展に欠かせない. 特にフォトカソード
は電子顕微鏡を使った時間分解計測の発展に重要であり, 現状ではエミッション電流が低
いことに起因して測定時間が極めて長くなる問題があるため, 高性能なフォトカソードの
開発が望まれている. さらに,新規電子源の開発だけでなく,駆動条件による電子源の劣化
過程をモニタリングすることで,既存の電子源の性能向上も期待される.
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1.1.4 電子ビームの位相空間分布測定による電子源性能評価と応用

輝度測定には, 従来の幾何光学的な測定と異なるアプローチとして, 位相空間の電流分
布を測定する手法が考えられる [38]. 位相空間は,位置と運動量の空間で,電子の位置と伝
搬方向 (光軸からの角度)を同時に記述する. 幾何光学的に位相空間を占める範囲はエミッ
タンスとして知られ [34], 平均輝度は, 位相空間上でエミッタンス内の電流密度で表され
る [34]. エミッタンスの形状や範囲などの取り方にはいくつかの流儀が存在する [39]. 位
相空間の電流密度が一様でないことから, エミッタンスの取り方に依存して平均輝度の値
も変わる. このことは上で述べた, 測定条件によって平均輝度の値が変わることに対応し,
電子源の輝度が正確に評価できていないことを意味する. 対して, 軸上輝度は位相空間の
原点の電流密度に対応し,光軸上で保存量である [38]. 厳密に軸上輝度として,無限小範囲
で位相空間原点の電流密度を測定するには, 波動光学的な位相空間分布を求めることが必
要となる.
波動光学的な位相空間分布は, 擬確率密度関数として知られているWigner 関数である

[40]. Wigner 関数は量子力学分野で提案された歴史的経緯から, 量子光学や量子情報の
分野で量子状態の記述によく使用されている. 実際に量子状態に対する測定として, Fock
状態の光子やレーザー冷却されたイオン,および原子波干渉を用いた系などで, Wigner関
数の再構成の報告がある [41–44]. 特に, レーザーなど光学分野は光学素子が豊富で, 光
子の制御や検出が他の系に比べて比較的容易なため, 再構成の手法に関する研究は多い
[45–47]. 一方で, これらの手法をそのまま電子ビームへ適用することは, 電子レンズ等光
学系の違いから困難である. 電子ビームについては,電子の波動の干渉を利用した,インラ
インホログラフィーおよびオフアクシスホログラフィーによるWigner関数の再構成を検
討した理論的な報告がある [48]. 前者は,コヒーレントな電子波を物体に照射し,光軸上の
参照波と物体波の干渉を記録する手法である [49]. 後者は, バイプリズムと呼ばれる導電
性ワイヤで電子波を 2つに分け, 参照波と物体波の干渉を記録する手法である [50]. いず
れの手法でも TEMの光学系に限界があり,再構成は困難と結論されている.
位相空間分布であるWigner関数の再構成は,輝度測定だけでなく,電子顕微鏡を用いた
量子測定への応用にもつながる. これは, Wigner 関数が位相空間表現のひとつで, 密度演
算子と同様に電子波の量子状態を記述できるためである [45]. フェルミ粒子である電子に
は, レーザーに相当する電子源が存在しない (既存の電子源では縮退度も低い) ことや, 電
子の状態制御が光子に比べて比較的困難であったことから, TEM による電子を用いた量
子測定の研究は,光子を使った研究よりも遅れていた. しかし近年では,近接場光による電
子のエネルギー状態の制御 [51], 電子波の空間モードを変える量子ゲートの構成 [52], ア
ンチバンチングの測定 [53, 54] など, いくつかの量子測定が実現されている. また, 電子
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ビームによる光子の状態制御 [55]の提案,表面プラズモンやバルクプラズモンとエンタン
グルした電子のデコヒーレンス測定の提案 [56] もある. デコヒーレンス測定のような応
用には, 相互作用による電子の状態変化を検出することが重要である. 電子波の量子状態
の再構成が実現できれば,このような量子測定への応用も期待できる.

1.2 研究目的と本論文の構成
本論文では, 電子源の軸上輝度の正確な決定手法の確立を目的とし, 電子ビームのコ
ヒーレンス測定と,それを応用した密度演算子およびWigner関数の再構成に取り組んだ.
Wigner関数に関する議論を通して,電子源の軸上輝度を正確に決定できることを示す. 実
際に,現在最も一般的に使用されている 3種類の電子源, cold FEG, Schottky FEGおよび
LaB6 熱電子銃について, コヒーレンスと軸上輝度を測定し, 電子源タイプによる違いを比
較する. 本論文の構成は以下の通りである.
第 2章では, 測定対象とする物理量について述べる. コヒーレンスの定義と, TEM試料
面のコヒーレンスと電子源サイズを関連づける van Cittert-Zernike の定理について述べ
る. さらに, 光学におけるコヒーレンスと, 量子力学における状態の対応と, 量子状態を記
述するWigner関数について述べる. さらにWigner 関数の原点の値とビーム電流で電子
源の軸上輝度が表されることを述べる. また比較対象の電子源である, FEG と LaB6 熱電
子銃の仕組み,それらの輝度とコヒーレンスの定性的な差を説明する.
第 3章では,コヒーレンス測定について述べる. 本研究では,これまで困難であった熱電
子銃についてコヒーレンス測定を実現するため, Schottky FEG で開発されたコヒーレン
ス測定法を拡張した. 測定手法の改良点, および 3 種類すべての電子源についてのコヒー
レンス測定の比較結果について述べるまた,コヒーレンス測定の手法として一般的な電子
線ホログラフィーとの優位性について述べる.
第 4章では, Wigner関数の再構成法について述べる. コヒーレンス測定を応用して, 電
子ビームの状態を記述する密度演算子が計算できること, その結果からWigner 関数を再
構成できることを示す. 3種類の電子源から生成した電子ビームについて,コヒーレンス測
定の実験結果からWigner関数を再構成し,それらの結果を比較する.
第 5章では, Wigner関数を用いた軸上輝度の算出方法について述べる. Wigner関数に
関する議論を通して, 軸上輝度がビームのパラメータで表されることを理論的に示す. こ
の関係を用いて,コヒーレンス測定の結果から FEGの軸上輝度を求める. さらに, LaB6 熱
電子銃の場合の軸上輝度の計算方法を示し, 3種類の電子源について軸上輝度を比較する.
また従来用いられている平均輝度測定法について述べ,測定結果を比較する.
第 6章では,得られた結果についてまとめ,将来の展望を述べる.
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第 2章

TEMにおけるコヒーレンスと輝度

本章では, 主に測定対象とする物理量について説明する. まず光学系におけるコヒーレ
ンスの定義とそれに関する定理について述べる. また, 光学におけるコヒーレンスが量子
系の状態と対応関係があることを述べ, 量子系を位相空間で表現するWigner 関数を導入
する. 位相空間分布であるWigner 関数を用いて, 電子源の性能を示す指標である軸上輝
度が表されることを述べる. また, 現在 TEM で使用されている熱電子銃および電界放出
電子銃について,電子放出過程の違いからコヒーレンスと輝度の差を定性的に述べる.

2.1 コヒーレンス
2.1.1 コヒーレンスの基礎

コヒーレンスは, 波動場についてある距離の離れた 2点間でどの程度干渉するかを示す
指標である. 波動場を Ψ(r, t)とおく. ここで, r, t はそれぞれ位置ベクトル,時間を表す. 2
点間の波動場の相関を相互可干渉度関数 Γ(r1, t, r2, t + τ)と呼び,

Γ(r1, t, r2, t + τ) := ⟨Ψ(r1, t)Ψ∗(r2, t + τ)⟩ (2.1)

で定義される [57]. ここで, ⟨⟩ は時間平均を表す. 電子の波動の時間方向の拡がりより
も,十分長い時間で平均をとる場合,時間平均を統計平均に読み替えることができる (エル
ゴード性)[58]. TEM に使用される電子検出器の時間分解能がミリ秒のオーダーで, 波束
の時間方向の拡がりよりも十分長いため, TEM の計測ではエルゴード性は通常満たされ
ている. コヒーレンスとして最も一般的なのは, 相互可干渉度関数を規格化したコヒーレ
ンス関数 γ(r1, t, r2, t + τ)で,

γ(r1, t, r2, t + τ) :=
Γ(r1, t, r2, t + τ)

√
Γ(r1, t, r1, t)Γ(r2, t + τ, r2, t + τ)

(2.2)
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で定義される. コヒーレンス関数は一般に複素関数で, その絶対値が可干渉度を示す. 可
干渉度は通常, 距離が離れるにつれ 1から 0に減衰していく. 可干渉度が 1の領域を完全
コヒーレントと呼び, 逆に可干渉度が 0 の場合を完全インコヒーレントと呼ぶ. 高分解能
STEMや位相イメージングなど一部で,完全コヒーレントに近い結像が用いられる. 一方,
通常の TEM観察では,両者の中間的な性質である,部分コヒーレントと呼ばれる状態で結
像する場合が多い.
電子ビームや光など光学系でコヒーレンス関数を用いる場合, 一般にコヒーレンスはそ
の進行方向と面内方向の積に分けることができる [59]. すなわちコヒーレンス関数は,

γ(r1, t, r2, t + τ) = γs(r1, r2)γt(τ) (2.3)

として, 空間コヒーレンス関数 γs(r1, r2) と, 時間コヒーレンス関数 γt(τ) の積に分解でき
る. 時間コヒーレンスは電子のエネルギー幅 [57]で決まり, 空間コヒーレンスは電子源サ
イズ [57] と電子放出過程 [60, 61] で決まることが一般に知られている. 空間コヒーレン
スの拡がりを示すパラメータとしてコヒーレンス長 lc がある. 様々な定義が存在するが,
本研究では, |γs(r1, r2)|の標準偏差をコヒーレンス長 lc とよぶ.
時間コヒーレンスおよび空間コヒーレンスが電子顕微鏡に及ぼす影響は異なり, 前
者は通常, EELS の分解能 [27] や色収差として結像に影響を及ぼす程度である. 一方,
後者は, 先に述べた位相イメージング, ほかに高分解能電子顕微鏡法 (High Resolution
Transmission Electron Microscopy, HRTEM)[1]で重要になる. 特に位相イメージングで
定量測定を実現するには,試料面のコヒーレンスの正確な測定が重要となる.
本研究では空間コヒーレンス関数および, 空間相互可干渉度関数を主に扱う. コヒーレ
ンス関数と同様に, 相互可干渉度関数も空間と時間方向に分解できる. 以下では簡単のた
め,空間コヒーレンス関数および空間相互可干渉度関数をそれぞれ, γ(r1, r2), Γ(r1, r2)と記
述する.

2.1.2 コヒーレンス測定

光学分野において, 空間コヒーレンス測定として最も有名であるのは, Young の干
渉実験 [57] であろう. 図 2.1 は, この実験の概略図である. この手法では, スリッ
トを用いて, 波動を 2 つに分ける. スクリーン上では, スリット 1 を通った波動と
スリット 2 を通った波動の重ね合わせとなる. スクリーン上の点 r における波動は,
Ψ(r, t) = K1Ψ(r1, t − t1) + K2Ψ(r2, t − t2)とかける. ここで, K1, K2 はそれぞれ定数である.
また, t1 = R1/v および t2 = R2/v が成り立つ. ここで, v は波動の伝搬速度である. 強度は
I(r, t) ∝ Ψ(r, t)Ψ∗(r, t)と書けるので,

I(r, t) ∝ |K1|2I1(r1, t − t1) + |K2|2I2(r2, t − t2) + 2 Re
[
K1K∗2Ψ(r1, t − t1)Ψ∗(r2, t − t2)

] (2.4)
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となる. 通常の測定はこの式の時間平均に相当し,

⟨I(r, t)⟩ ∝ |K1|2⟨I1(r1, t − t1)⟩ + |K2|2⟨I2(r2, t − t2)⟩ + 2 Re
[
K1K∗2Γ(r1, t − t1, r2, t − t2)

]
(2.5)

となる. いずれのスリットも形状が同じで, スリットとスクリーン間の距離が十分離
れている場合, 両スリットからスクリーン上の点への波動の寄与は同じと近似でき,
|K1|2⟨I1⟩ = |K2|2⟨I2⟩ = ⟨I12⟩が成り立つ. この場合強度は,

⟨I(r, t)⟩ ∝ 2⟨I12⟩(1 + Re[γ(r1, t − t1, r2, t − t2)]) (2.6)

となる. 光源が定常的であればコヒーレンス関数は時間方向に t2 ずらしても変わらないた
め,コヒーレンス関数を γ(r1, t − (t1 − t2), r2, t)とかいてもよい. さらに,複素関数であるコ
ヒーレンス関数を γ(r1, t − (t1 − t2), r2, t) = |γ(r1, t − (t1 − t2), r2, t)| exp (−iϕ)とかく. ϕは光
路差 (時間差) (R1 − R2)/v = t1 − t2 で決まる位相である. スクリーン上の強度は

⟨I(r, t)⟩ ∝ 2⟨I12⟩(1 + |γ(r1, t − (t1 − t2), r2, t)| cos ϕ) (2.7)

で表される. この式から,光路差に依存した干渉縞が表れることが分かる. 干渉縞の鮮明度
を,強度の最大値 Imax と最小値 Imin を使って

Imax − Imin

Imax + Imin
(2.8)

で定義する. 式 2.7から,鮮明度がコヒーレンス関数の絶対値 |γ(r1, t − (t1 − t2), r2, t)|に等
しいことがわかる.

TEMでこの手法を用いるにはナノメートルオーダーのスリットを作製する必要があり,
容易ではない. そのため,スリットではなく電子線バイプリズムによって,波を二つにわけ
て干渉させるオフアクシスホログラフィー [50] が一般的である. この手法でも同等の干
渉縞が得られ, その鮮明度からコヒーレンスを評価できる. しかしながらこの電子線ホロ
グラフィーの適用は,後に議論するように,ビームのコヒーレンスに優れる FEGなどに限
られ,コヒーレンスの劣る熱電子銃には難しい. そのため,本研究ではこの手法を用いるこ
とはできない. 本研究で用いる測定手法については,次章で述べる.

2.1.3 van Cittert-Zernikeの定理

電子源から放出される電子のエネルギー幅が, 電子のエネルギーに比べて十分せまい場
合, 照射された面での空間コヒーレンス関数と, 逆空間の電子源強度を関連付ける簡単な
定理がある. 通常, TEM では電子のエネルギーが 100–200 keV で, エネルギー幅が 1 eV
のオーダーであるため, 条件は満たされている. 逆空間の強度分布測定に基づいたコヒー
レンス測定を実施するため,この定理について述べる.
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Ψ(r1) R1
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Screen
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図 2.1 Youngの干渉実験の概略図. スリットを透過した波動によってスクリーン上に
干渉縞があらわれる.

図 2.2に示すように,有限サイズ σの電子源によって,照明されている系を考える. 電子
源サイズは, 電子源と照射面の距離 R に比べて十分小さい σ ≪ R とし, また, 電子源から
生成される電子は互いに干渉せず,電子源面での電子の波束サイズも無限に小さいとする.
前者は,通常の TEMの光学系では満たされている. 後者は,非干渉性電子源であることを
意味し, FEGおよび熱電子銃ではこの条件を満たすと考えられている [38]. 光源面の座標
を κx, κy で表すと,試料面の 2点 r1 = (r1x, r1y)と r2 = (r2x, r2y)間のコヒーレンスは,

γ(r1, r2) =
eiφ
"

σ

dκxdκyS (κx, κy)e
−ik

[
(r1x−r2x )κx+(r1y−r2y)κy

R

]
"

σ

dκxdκyS (κx, κy)
(2.9)

とかけることが知られている. ここで, S (κx, κy)は電子源の強度分布, kは波数を表す. ここ
では,電子の波長 λに対して, k = 2π/λの流儀を採用する. この定理は, van Cittert-Zernike
の定理と呼ばれ, 試料面のコヒーレンス関数が電子源強度分布のフーリエ変換で求められ
ることを主張している. 詳しい証明は文献 [57]に記されている. φは |r1 − r2| ≪ Rのとき
に無視できる位相量であり [57], TEMでは通常無視してよい.
実際の TEM の光学系には, 電子源と試料面の間に照射レンズがある. このレンズの設
定を変えて,試料面のビーム径をかえることは,試料面からみた電子源サイズ (電子源と試
料面との距離)を変えていることに対応する. フーリエ変換からの当然の帰結であるが,一
般に, 試料面からみた光源サイズが小さいほど, 試料面のコヒーレンス関数の幅は広がる.
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当然であるが,もとの電子源サイズが小さい方がコヒーレンスに優れる. このことが, FEG
が熱電子銃よりもビームのコヒーレンスに優れる理由である.

κx

κy

R

rx

ry

O
O �

σ
Source plane

Specimen plane

r1

r2

図 2.2 van Cittert-Zernikeの定理. サイズが σの非干渉性光源で試料面を照射している.

2.1.4 光学におけるコヒーレンスと量子力学との対応

光学における波動のコヒーレンスは, 量子力学における状態と対応関係がある. 量子系
の状態を記述するWigner 関数を導入する前にまず, 量子系の状態とその記法について簡
単に説明し,状態とコヒーレンスの対応について述べる.
量子力学ではヒルベルト空間のベクトル |ψ⟩で,量子系の状態を表す. このベクトルで表
現されるのが純粋状態である. 純粋状態は波動関数で表すことができ, 実空間の例では位
置のブラ ⟨r|をかけて, ψ(r) = ⟨r|ψ⟩と書ける. 波動関数は確率振幅を表し,空間で規格化す
るようにとる,

!
d2r|ψ(r)|2 = 1.

状態 |ψn⟩が確率 pn であらわれるような統計的混合を混合状態とよぶ. 純粋状態と異な
り, 混合状態は波動関数で表すことはできない. 混合状態は密度演算子 ρ̂ =

∑
n pn |ψn⟩ ⟨ψn|

で表され, ∑n pn = 1を満たす. 混合状態になる主な原因は,意図的な状態の混合,状態に対
する情報不足,外部系との量子相関など様々である [62]. 密度演算子 ρ̂のトレースは 1,す
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なわち任意の基底 |ei⟩の組を用いて

Tr[ρ̂] =
∑

i

⟨ei|ρ̂|ei⟩

=
∑

i

∑
n

pn⟨ei|ψn⟩⟨ψn|ei⟩

=
∑

n

pn = 1 (2.10)

となる. 密度演算子は,量子系の知り得る情報をすべて含んでおり [42],量子状態の測定に
は重要になる.
光学における部分コヒーレントは,わずかに異なる波動の混合で表され,量子系における
混合状態と対応する [45]. 逆に完全コヒーレントはすべての電子が同じ波動であるから,
すべて同じ状態という意味で純粋状態に対応する. 量子力学で, 2点間の相関である密度演
算子の非対角項 ⟨r1|ρ̂|r2⟩ = ⟨ψ(r1)ψ∗(r2)⟩をコヒーレンスというが,光学的には Γ(r1, r2)が
対応する物理量である.
電子ビームの場合, どのような電子源を用いても電子は混合状態にあることが知られて
いる [38]. 粒子的描像では, 有限サイズの電子源の異なる点から発生した電子がわずかに
異なる向きで試料面まで伝搬することに相当する. 波動光学的には, 電子源の異なる点か
ら発生した電子波の波面はわずかに異なって伝搬し, 試料面では異なる波面として足しあ
わされることに対応する.

2.2 Wigner関数
Wigner関数は, 位相空間表現のひとつであり, 密度演算子と同じく, 状態を記述できる.
位相空間は,位置と運動量 (波数)の基底で張られる. TEMのような光学系では,運動量基
底は光軸横向き成分 (光軸となす角度) でとる. まず, 粒子モデルにおける位相空間分布を
導入した後,波動光学的な位相空間分布であるWigner関数について説明する.

2.2.1 位相空間分布

図 2.3 に示すような光学系で, 平行なビームをレンズで収束する系を考える. 緑の線は
理想的な平行ビームを表しており, レンズに入射した後, 焦点の後ろの面での位相空間分
布が右に描かれている. 明らかに, 1 本の光線は位相空間上で 1 点に対応していることが
わかる. 理想的な平行ビームに対して,ある面でのその位相空間分布は直線状に並ぶ. 橙の
線は,光軸に対して傾きがあるビームを描いている. この傾きは位相空間分布では,並行移
動に対応することがわかる. また,焦点位置に対して対称な面での位相空間分布は,角度分
布を対称にした形になる. このことから, 図 2.3の系で光軸方向に rx をとる面を移動させ
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ていくと,対応する位相空間分布は回転していくことがわかる.

rx rx

qx=α/λ
α

図 2.3 幾何光学による位相空間分布の説明. 緑の線は, 理想的な光軸に平行なビーム,
橙の線は光軸に対して傾きのあるビームを示している. 一つの軌道が位相空間上の 1点
に対応する.

電子ビームの場合, 理想的な点電子源が存在しないこと, またレーザーのような電子源
もないことから, 図 2.3 の緑線のような完全な平行ビームは得られない. 有限サイズの電
子源から放出された電子は, 光軸に対してわずかに傾きのあるビームとして光学系を伝搬
していく. したがって位相空間分布は図 2.4 のように, 有限の幅を持つような分布になる.
この分布について, ビームが位相空間を占める面積をエミッタンス ϵ と呼ぶ. エミッタン
スの取り方として, 図 2.4に示す楕円の他, 矩形など他の形状, また範囲についても様々な
流儀が存在している [39].

2.2.2 Wigner関数の定義と性質

Wigner関数は,古典力学における位相空間分布に対応する,量子系に対する位相空間の
擬確率分布関数として, 1932年, Eugene Wignerにより導入された [40]. 2次元の実空間
および逆空間では, Wigner関数は

W(r, q) =
1

(2π)2

" ∞

−∞
d2µ e−iqµ

〈
r +
µ

2

∣∣∣∣∣ ρ̂ ∣∣∣∣∣ r − µ
2

〉
(2.11)

で定義される. 純粋状態の場合には波動関数を用いて,

W(r, q) =
1

(2π)2

" ∞

−∞
d2µ e−iqµψ

(
r +
µ

2

)
ψ∗

(
r − µ

2

)
(2.12)

と書ける. Wigner関数は次にあげる性質を持つ [63].
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rx

qx

図 2.4 幾何光学的な位相空間分布であるエミッタンスの例

1. Wigner関数は実関数である. これは,密度演算子がエルミート演算子であることを
利用し, Wigner関数が自身の複素共役と等しいことからわかる.

2. Wigner関数は規格化されている" ∞

−∞
d2r
" ∞

−∞
d2q W(r, q) = 1. (2.13)

3. Wigner関数は,実空間および逆空間への投影がそれぞれの強度分布に対応し" ∞

−∞
d2r W(r, q) = ⟨q|ρ̂|q⟩, (2.14)" ∞

−∞
d2q W(r, q) = ⟨r|ρ̂|r⟩ (2.15)

が成り立つ.
4. Wigner関数は逆空間の基底を用いて,

W(r, q) =
1

(2π)2

" ∞

−∞
d2η eirη

〈
q +
η

2

∣∣∣∣∣ ρ̂ ∣∣∣∣∣ q − η
2

〉
(2.16)

とかける.

いずれの性質も,位相空間の確率密度関数に対する必要条件である. しかしながら, Wigner
関数は非負性をみたさない. 一般に, Wigner関数が量子的な状態に対して負の値を取り得
るのに対し, 古典的状態では正の値をとり位相空間の確率分布に対応することが知られて
いる [64]. このことから, Wigner関数は擬確率分布関数と呼ばれる.
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2.2.3 Wigner関数の計算例

Wigner関数の計算例として,量子光学でよく用いられる真空状態,数状態およびコヒー
レント状態 [65]についての結果を以下に示す. ここでは簡単のため, 1 次元の位置と逆空
間の基底 rx, qx によるWigner関数

W(rx, qx) =
1

2π

∫ ∞

−∞
dµ e−iqxµ

〈
rx +

µ

2

∣∣∣∣∣ ρ̂ ∣∣∣∣∣ rx −
µ

2

〉
(2.17)

を求める.
まずここでは,生成消滅演算子を以下のように定義する.

â† =
1
√

2
(r̂x − iq̂x) (2.18)

â =
1
√

2
(r̂x + iq̂x) (2.19)

生成消滅演算子は交換関係 [â, â†] = 1を満たす. また, q̂x = −i d/drx が成り立つ.
一つ目の真空状態 |0⟩ は消滅演算子を用いて â |0⟩ = 0 を満たす. したがって, 位置基底
の波動関数 ⟨rx|0⟩は, (rx + d/drx)⟨rx|0⟩ = 0を満たすから, ⟨rx|0⟩ = 1

π1/4 e−r2
x/2 とかける [65].

Wigner関数は

W|0⟩(rx, qx) =
1
π

e−r2
x−q2

x (2.20)

となる. 図 2.5(a)に W|0⟩(rx, qx)を示している.
2 つ目の数状態 (Fock 状態) は, 光子など数が確定した状態である. 生成消滅演算子を
用いて, 数演算子が n̂ = â†â と書ける [65]. 数状態 |n⟩ は, 数演算子に対して n̂ |n⟩ = n |n⟩
を満たす. ここでは例として |1⟩ に対する Wigner 関数を計算する. 波動関数 ⟨rx|1⟩ は,
⟨rx|1⟩ = ⟨rx|â†|0⟩ =

√
2

π1/4 rxe−r2
x/2 と書けるため, Wigner関数は

W|1⟩(rx, qx) =
1
π

e−r2
x−q2

x (2r2
x + 2q2

x − 1) (2.21)

となる. 図 2.5(b)に W|1⟩(rx, qx)を示している.
3 つ目のコヒーレント状態 |α⟩ は, 真空状態 |0⟩ を α 並行移動させた状態に相当する

[65]. 変位演算子を D̂(α) = eαâ†−α∗â と定義すると, コヒーレント状態は |α⟩ = D̂(α) |0⟩
で得られる. α = (r0 + iq0)/

√
2 とした時, 対応する波動関数は ⟨rx|α⟩ = ⟨rx|D̂(α)|0⟩ =

1
π1/4 eir0q0/2eiq0rx e−(rx−r0)2/2 となる. ここで, Baker-Hausdorffの関係 eÂ+B̂ = eÂeB̂e−

1
2 [Â,B̂] を使

用した [65]. Â, B̂は [Â, [Â, B̂]] = [B̂, [Â, B̂]] = 0 の関係を満たす演算子である. これより
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図 2.5 Wigner 関数の計算例. (a) 真空状態 |0⟩ に対するWigner 関数 W|0⟩(rx, qx). (b)
Fock 状態の例として |1⟩ に対する Wigner 関数 W|1⟩(rx, qx). (c) コヒーレント状態 |α⟩
に対するWigner関数 W|α⟩(rx, qx), (r0 = 1, q0 = 1).
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Wigner関数は

W|α⟩(rx, qx) =
1
π

e−(rx−r0)2−(qx−q0)2 (2.22)

となる. 図 2.5(c)に W|α⟩(rx, qx)を示している.
図 2.5から, 1つ目および, 3つ目の例ではWigner関数は正で, 2つ目の例では負の値を
含むことがわかる. さらに, 前者の 2つは波動関数が Gaussianで, 後者はそうでないこと
がわかる. 実際, Gaussianで表される状態ではWigner関数が非負であることが数学的に
証明されている [66].
計算例として最後に, 1次元の絞りに完全コヒーレントな波動を入射した場合,すなわち
方形波のWigner 関数を求める. これは, 1 次元の絞りからの回折, つまり Airy パターン
に対するWigner関数と同一である. 方形波は

ψrect(rx) =


1

2a
|rx| ≤ a,

0 otherwise
(2.23)

と書ける. ここで, aは絞り半径を表す. この方形波に対するWigner関数 Wrect(rx, qx)は

Wrect(rx, qx) =


1
π

(
1 − |rx|

a

)
sinc

(
2aqx

(
1 − |rx|

a

))
|rx| ≤ a,

0 |rx| > a
(2.24)

と計算できる [63]. a = 2とした計算結果を図 2.6に示す. qx 方向の振動は Airyパターン
のフリンジに対応し, rx > aの範囲で値が 0であることは,絞りの外で波動の振幅,もしく
は方形波の振幅が 0であることに対応する.

-4 -2  0  2  4 -5
 0

 5

 0

rx
qx

 0

 0.2

W
re

ct
(r

x,  q
x)

図 2.6 1次元の方形波に対するWigner関数 Wrect(rx, qx)の計算例.



18 第 2章 TEMにおけるコヒーレンスと輝度

2.3 輝度
2.3.1 輝度の定義

平均輝度は,図 2.7に示すよう,微小立体角および微小面積あたりの電流として

B̄ =
∆J
∆Ω∆S

(2.25)

で定義される [34]. 位相空間上では平均輝度は ∆J/ϵ と書ける. 先に述べたようにエミッ
タンスの取り方が複数あること, また図 2.4 に示すように位相空間上の電流分布が一様で
ないことが, 測定条件によって平均輝度の値がばらつく原因である. 軸上輝度は, ∆Ωおよ
び ∆S に対する 0の極限で,

B0 = lim
∆Ω,∆S→0

∆J
∆Ω∆S

(2.26)

となる. Wigner関数が位相空間分布であるから,軸上輝度との間に

B0 = W(0, 0)k2J (2.27)

の関係が成り立つ [38]. ここで, J は位相空間の全電流である. 式 2.26に示す無限小範囲
の電流測定は現実的ではないため,軸上輝度は理想的な物理量である. したがって,その値
を直接測定することはできないが, Wigner関数を通してその値を算出できる.

∆S

∆Ω

∆J

図 2.7 平均輝度の幾何光学的な定義.

2.3.2 輝度保存

古典力学で, 位相空間の分布関数の面積が保存することは, Liouville の定理として知ら
れている [34]. Liouvilleの定理は,正準変換に対して∫

· · ·
∫

dr1 · · · drndq1 · · · dqn =

∫
· · ·

∫
dR1 · · · dRndQ1 · · · dQn (2.28)
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が成り立つことを主張している. これは, 光学系に損失がなければエミッタンスが保存さ
れることを意味する. 実際の光学系では, 絞りなどによってビームの損失があるため, エ
ミッタンスは常に保存されるわけではない. 一方, 電子間に相互作用がなければ位相空間
の密度は常に保存される. そのため, 輝度保存の性質が導かれる. 厳密には, 光学系にレン
ズ収差など電子に光軸横向きの運動量を与える効果があると平均輝度は保存しなくなる
[67]. 平均輝度はこのような収差の影響を受けるが, 光軸を伝搬する電流, すなわち軸上輝
度であれば収差の影響を受けない.

2.4 電子顕微鏡に使用される電子源
2.4.1 熱電子銃

現在主に熱電子銃として使用される材料は, LaB6 である. ホウ化物は比較的仕事関数が
低いことから, 高輝度な熱電子銃を実現する材料である. その中でも LaB6 は, 動作温度に
おいて化学量論比に近い組成で蒸発する, さらに蒸発速度が遅い, 電気的に導体といった
特徴から,他のホウ化物よりも優れている [68].
図 2.8に, LaB6 熱電子銃の構造を示している. LaB6 は電流によるジュール熱で 1700 ◦C

程度まで加熱し使用される. ウェーネルト電極には, フィラメントに対して負の電圧がか
けられており, 静電レンズの効果でウェーネルト下にクロスオーバーが形成される. その
下にはアノードがあり,電子は加速されていく. 一般に,クロスオーバーを仮想光源として
考え, このサイズが小さくなると高輝度になり, ビームのコヒーレンスもよいと考えられ
る. クロスオーバーのサイズに影響するパラメータとして,フィラメント先端形状,ウェー
ネルトバイアス電圧, フィラメント先端とウェーネルト電極との距離, 真空度などが考え
られるが,系統的な報告はされていない. これは,輝度やコヒーレンスが重要になる場合に
は, LaB6 熱電子銃ではなく, FEGが用いられるからであろう.
ビームの特性として,エネルギー幅はエミッション電流などの駆動条件に依存するが,お
およそ 1 − 2 eV[1, 2]である. 試料面におけるコヒーレンスの定性的な議論として,コヒー
レンス長が

lc ∼
λ

2α
(2.29)

で見積もられることが知られている [2]. ここで, αは試料面から見上げた電子源の開き角
である. 加速電圧 200 kV とすると, λ = 2.51 pm, 開き角は通常の使用条件で 0.5 − 1 mrad

程度であるから, コヒーレンス長は lc ∼ 2.5 − 5 nm 程度のオーダーとされている. また平
均輝度は, 1010 A m−2 sr−1 のオーダーとされている [1].
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図 2.8 LaB6 熱電子銃の概略図.

2.4.2 電界放出電子銃

先に述べたように FEGは, Schottky FEGと cold FEGの 2種類が一般的である. 両者
の機械的な構造は同様で図 2.9 のように, 陰極と 2 つのアノードから構成されている. い
ずれも陰極先端の曲率半径が 100 nm 程度と小さいことから高輝度で, ビームのコヒーレ
ンスがよい [1]. 両者の原理的な違いは動作温度と陰極の材料である.

cold FEG の陰極には, エッチングが容易なことからタングステン単結晶 ⟨310⟩ が用い
られる [1]. 電場を印加することでポテンシャル障壁を低くし,トンネル効果によって電子
放出させる. ビームのエネルギー幅は 0.2 − 0.7 eVと狭く,輝度およびビームのコヒーレン
スは, 現在使われている電子源の中で最もよい. LaB6 熱電子銃と比較して, 輝度および空
間コヒーレンスともおおよそ 2桁程度優れていると考えられている [7].
欠点としては, 陰極の表面状態に敏感なことがあげられる. そのため通常は, 10−8 −

10−9 Pa 程度の超高真空環境で, 陰極表面の汚れをとばすフラッシングをしてから使用す
る. しかしながら,使用中においても時間とともに陰極表面が汚れていくため,エミッショ
ン電流は低下していく傾向にある [2]. 近年は真空の改善によって, この欠点も改良され
つつあるが, エミッション電流の安定性や得られる電流量としては, 次にのべる Schottky
FEGに劣る.

Schottky FEGは,陰極を加熱して強い電場をかけると熱電子が放出される Schottky効
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Anode 1

Anode 2
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図 2.9 FEGの概略図. Suppressorは Schottky FEGにのみ存在する.

果を利用した電子銃である. 陰極には酸化ジルコニウムで被覆したタングステン単結晶
ZrO/W⟨100⟩ が用いられる. 酸化ジルコニウムで被覆することで仕事関数が 4.5 eV から
2.7 eV 程度まで低下する. 負にバイアスされたサプレッサー電極は, (100) 面以外からの
放出の抑制のために用いられている. 動作温度は 1800 K 程度で, 高温のため陰極に汚れ
が付着しにくい. そのためエミッション電流の安定度は cold FEG よりも高い. さらに,
cold FEG にくらべて 2 桁程度大きいエミッション電流密度がえられる [1]. このことは,
エネルギー分散 X 線分光法による元素分析には大きなメリットとなる. 加熱の影響のた
め, ビームのエネルギー幅は cold FEG よりは広く 0.3 − 0.7 eV 程度 [1], 輝度およびビー
ムの空間コヒーレンスは cold FEGに比べて半桁程度低くなると考えられている [2, 7].
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第 3章

コヒーレンス評価

本章では,電子ビームの空間コヒーレンス測定について述べる. 本研究では,異なる電子
源について正確な比較を達成するため, 熱電子銃についてもビームの空間コヒーレンスを
定量測定する. 一般に, ビームのコヒーレンスに劣る熱電子銃についての定量測定は困難
で,これまで定性的な測定結果のみ報告がある [69]. 後に詳しく議論するが,空間コヒーレ
ンス測定で最も一般的な手法である電子線バイプリズムの手法による定量評価は難しい.
本研究では, Schottky FEGの空間コヒーレンス評価に用いられた Airyパターンの強度分
布解析の手法 [70]を拡張し, LaB6 熱電子銃に適用した. まず Airyパターンを取得するた
めの TEMの光学系および, Airyパターンの結像モデルについて述べる. その後, LaB6 熱
電子銃で Airyパターンを取得および解析するための改良点を述べる. 実験結果には LaB6

熱電子銃に加えて, Schottky FEG, および cold FEGの結果も合わせて 3種類の電子源を
比較する.

3.1 空間コヒーレンス測定の理論
3.1.1 TEMの光学系

図 3.1 は, Airy パターンを得るための簡単化した TEM の光学系であり, 使用するパラ
メータについても図中に示している. 実空間に絞りがあり,逆空間にその Fraunhofer回折
である Airy パターンが結像される. 実際の TEM の光学系は, 図 3.2 に示すように, 試料
面より上の照射レンズ系と試料面より下の結像レンズ系からなる. 図 3.2 の例では, 電子
源から発生した電子は, 2 段のコンデンサレンズを透過する. 一般に, 1 番目のコンデンサ
レンズ (Condenser lens 1, CL1) 直下に形成される仮想光源はスポットサイズと呼ばれ,
CL1の励磁が大きいほど小さい仮想光源が形成される. 2番目のコンデンサレンズ (CL2)
は試料面のビーム径を変えるために使用される. CL2 によって, 対物レンズの前方磁場に
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よるレンズの焦点位置にクロスオーバーを形成させると, 平行ビームが得られる. CL2 の
励磁を強く/弱くしクロスオーバーを焦点位置よりも上/下にすると, 試料面のビーム径は
大きく/小さくなる. 試料面を透過したビームは対物レンズの後方磁場によるレンズを通っ
て結像される. 結像には中間レンズ (Intermediate lens, IL)と投影レンズ (Projector lens,
PL) が使われる. 対物レンズの後焦点面を結像すれば電子回折となり, 対物レンズの像面
を結像すれば試料面の拡大像が得られる. 対物レンズの像面には制限視野絞り (Selected
area aperture, SA絞り)がある. すなわち SA絞りは試料面と共役面 (倍率を除いて同じ空
間)にある. したがって,対物レンズの倍率だけ縮小された絞りが試料面にある系と等価で
ある. 試料面における絞りの実効径と, ビームのコヒーレンス長が少なくとも同程度かそ
れ以上の時, 電子回折は絞りの Fraunhofer 回折として Airy パターンとなる. 熱電子銃に
ついて評価する場合, 第 2.4.1 節で述べたようにビームのコヒーレンス長が典型的には数
nm程度 [7]であるから,実効径が 10 nm以下の絞りを作製する必要があることがわかる.

f(x,y)

D
r1

Electron emitter

Idiff(q)

a(r)

S(q)

σ

FT

FT

Specimen plane

Diffraction plane

Source plane

Aperture

Airy pattern

lc

r2

図 3.1 簡単化した Airy パターンを取得する光学系 [71]. D ビーム径, S (q) 電子源の
強度分布, γ(r1, r2) コヒーレンス関数, lc コヒーレンス長, a(r) 絞り関数, FT, フーリエ
変換.
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CL1

SP

SA

Emitter

Detector

OL-post

CL2

IL
PL

OL-pre

FT

CJ

FT*

図 3.2 Airy パターンを取得する実際の光学系 [71]. CL1, CL2 はそれぞれ 1 段目, 2
段目のコンデンサレンズ, OL-pre, OL-post は対物レンズの前方磁場, 後方磁場, IL は
中間レンズ, PLは投影レンスを表す. SPは試料面, SAは制限視野絞り, CJは共役関係,
FTはフーリエ変換で, FT*は平行照射時にフーリエ変換であることを示す.

3.1.2 Airyパターンの結像モデル

理想的な平行ビームで絞りを照射した時, ビームが完全コヒーレントであれば, Airy パ
ターンの強度分布は絞り関数 a(r)のフーリエ変換の絶対値 2乗に等しい [57]. ここで,絞
り関数は絞り内で 1, 絞り外で 0 をとる. 実際の場合には, レンズ収差の影響で波動場が
変調されること, コヒーレンス長が有限であること, ドリフトやカメラの点拡がり関数と
いった複数の要因によって Airyパターンはボケる. これらの影響について順に述べる.
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レンズ収差について,電子回折の結像時に影響するのは, CL1, CL2, IL,および PLであ
る. これは, これらのレンズ面が回折面とフーリエ面にあり, 収差による波動場の変調が
フーリエ変換を通して影響するためである. まず電子源から発生した電子は, CL1, 2の影
響をうける. CL レンズ収差の影響による試料面における理想的波面からのずれ, すなわ
ち位相変化は収差関数 XCL(r)で書くことができ [70, 72], exp (−ikXCL(r))の位相変化をか
けた波動場になる. 同様に, 試料面より下の IL および PL で, それぞれ同様の位相変調の
影響を受ける. これらの収差関数の影響は CL も含めて合計として考えることができ, 位
相変化を exp (−ikX(r)) と表す. さらに, ポストカラム型エネルギーフィルタを用いる場合
には, エネルギーフィルタ内のレンズ収差も同様に扱うことができる [70]. ビームに位相
分布が存在するのと同様に,実際の場合には振幅分布 ξ(r)が存在することがほとんどであ
る. これは,光軸のずれやアライメントずれなどが主な原因である. 位相分布と振幅分布を
考慮すると,絞り内の波動場は a(r)ξ(r) exp (−ikX(r))となる. したがって,これらを考慮し
た Airy パターンの強度分布は |F [a(r)ξ(r)e−ikX(r)]|2 となる. ここで, F はフーリエ変換を
表す.
コヒーレンス長の有限性による逆空間のボケは,第 2.1.3節で述べた van Cittert-Zernike
の定理から, 電子源の強度分布 S (q) の畳み込みで表される. これは, 電子源の異なる点か
ら発生した電子が異なる角度で試料面に到達し, 絞りを照射していることに対応する. こ
の絞りを照明している角度分布が電子源の強度分布に他ならない. 同様に, ドリフトおよ
びカメラの点拡がり関数といったその他のボケ T (q) も畳み込まれるため, 観測される強
度分布 Idiff(q)は

Idiff(q) =
∣∣∣∣F [

a(r)ξ(r)e−ikX(r)
]∣∣∣∣2 ⊗ S (q) ⊗ T (q) (3.1)

となる. ここで ⊗は畳み込みを表す.
一般に, FEG の強度分布は 2 次元の Gaussian 分布で近似される [70], S (q) =

exp (−q2/2σ2). ここで, q は q のノルム, σ は標準偏差である. 露光中のドリフトに
よるボケがドリフト方向にボケ幅が大きくなることを考慮し, T (q) を非対称性な 2 次元
Gaussian分布で近似する [70]. したがって, S (q)⊗ T (q)も非対な 2次元 Gaussian分布と
なる. 逆空間の座標 q = (qx, qy)を用いて

S (q) ⊗ T (q) =
1
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+
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 (3.2)

と書ける. ここで, θ は主軸方向の回転角, σmax, σmin はそれぞれ, qx と qy 方向の標準偏差
を表す. ここでは, θ は, σmax > σmin を満たすようにとる. すなわち, 主軸方向 σmax はド



3.1 空間コヒーレンス測定の理論 27

リフトなどのボケを含み, σmin は余分なボケを含まない. X(r)は, 3次収差まで展開すると
[72],

X(r) ≃ Re
[
1
2

C1rcr∗c +
1
2

A1r∗2c + B2r2
c r∗c +

1
3

A2r∗3c +
1
4

C3r2
c r∗2c + S 3r3

c r∗c +
1
4

A3r∗4c

]
(3.3)

と書ける. ここで, 2 次元ベクトル r の複素表示 rc = rx + iry を用いた. Re は実数部をと
ることを表す. 収差係数 A1, A2, A3, C1, B2, C3, および S 3 はそれぞれ, 1 次, 2 次, 3 次の
非点収差,デフォーカス, 2次の軸上コマ収差, 3次の球面収差,および 3次のスター収差を
表す.

a(r)は SA絞り像を TEMで撮影して決定する. 計測した Airyパターンに対するフィッ
ティング計算で,上で述べたフィッティングパラメータすべてを求めることができる [70].
各収差係数は直交関数系であるため分離が可能である. T (q) と S (q) の分離は, 後に測定
結果を用いて具体的に示すが, ビーム径に対する依存性が異なることから, 複数のビーム
径に対する測定で分離可能である. T (q) はカメラ長と 1 枚の画像取得時間に大きな違い
がなければ, 一定になる. 一方, S (q) の標準偏差はビーム径に対する依存性を持つ. これ
は CL2 の励磁を変えて試料面のビーム径を変えることが, 試料面からみた電子源サイズ
を変えることに対応するためである. van Cittert-Zernike の定理によれば, ビーム径を大
きくすると, 試料面から見た電子源サイズは小さくなるため, コヒーレンス長は長くなる.
Gaussianの逆フーリエ変換が

1
√
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∫ ∞
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dq eiqr 1

√
2πσ2

e−
q2

2σ2 =
1
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2π
e−

σ2r2
2 (3.4)

であるから, 明らかに実空間の Gaussian の標準偏差であるコヒーレンス長との間に,
lc = 1/σの関係がある. フィッティング計算で σが決まると,実空間の lc を求めることが
できる.

3.1.3 熱電子銃について測定するための改良

前節までで, FEG での測定の理論を簡単にまとめた [70]. 以下では, この手法を LaB6

熱電子銃に適用するための改良点を述べる. LaB6 熱電子銃が FEG と異なる点で, 影響を
及ぼすのは主に以下の 2点である.

1. 電子源の強度分布が非対称である.
2. ビームの干渉性が 1–2桁程度おとる.

1点目の強度分布に非対称性があることは, 図 3.3(a)に示す電子源像 (フィラメント像)
からも確認できる. この像は,試料面にクロスオーバーを形成することで得られる. この非
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50 nm

(a)

10 nm

(b)

図 3.3 LaB6 熱電子銃 TEM での Airy パターンの結像のための改良点 [71]. (a) フィ
ラメント像 (b)絞り像.

対称な強度分布は, Gaussianでは近似できないため, Airyパターンの計算モデルに修正を
必要とする. 一般に,フィラメント像にあらわれる非対称性は,フィラメントそのものがわ
ずかに傾いてマウントされていること, もしくは電子銃のアライメントコイルのわずかな
ずれに起因していることが知られている. 熱電子銃は電流加熱によって電子放出するため,
その熱によってこれらの経時変化がおこり, 非対称性のない状況で使用し続けることは難
しい.
原子分解能 STEM に収差補正技術が使われていることから分かるように, FEG のよう
に縮小像が 1 nm以下の原子スケールである場合,照射レンズ系の収差が影響する [1]. 一
方, 熱電子銃の場合, 電子源の縮小像は比較的大きく, 図 3.3(a) に示すように 50 nm 程度
の条件ではレンズ収差の影響はほとんどないと考えられる. したがって, 照射レンズの
フォーカスと非点収差を注意深く調整しておけば, フィラメント像は実際の電子源強度分
布を反映していると考えられる. そこでフィッティング計算に, 電子源強度分布として, 2
次元 Gaussian分布の代わりにフィラメント像 S f(κ)を用いる. ここで, κ は電子源面のベ
クトルである. 図 3.2 からわかるように, Airy パターン結像時, 電子源面とディテクタ面
は共役の関係にある. したがって, κと qの間に,倍率 mと回転角 ζ の関係があるとして,

q = mΘ(ζ)κ, (3.5)

Θ(ζ) =
(

cos ζ − sin ζ
sin ζ cos ζ

)
(3.6)

と書ける. m および ζ は一般にレンズ設定によって決まるが, 通常その値を知ることはで
きない. 式 3.5を用いて, フィラメント像を S f(κ) = S f(m−1Θ−1q)と書き, フィッティング
計算に用いる.

2 点目のビームの干渉性が劣ることで, 先に述べたように, Airy パターンを得るのに直
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径の小さい絞りを必要とする. 次節で詳しく述べるが, 集束イオンビーム (Focused Ion
Beam, FIB)装置を用いて,厚さ 10 µmの白金膜に穴をあけ,実効径約 9 nmの SA絞りを
作製した. 以下のような絞りの不完全性から, 計算モデルに修正を必要とする. 図 3.3(b)
が作製した絞り像であるが, FIB はその性質から穴の加工断面を垂直にすることはできな
い. これは,図 3.5の下段中央および右に示すように,集束ビームの形状に沿って断面が斜
めになるためである. このことから,絞りの淵に 200 kVの電子が透過を許す薄い領域が生
じる. 多くの金属において, 非弾性散乱の平均自由行程は数十 nmであるから [27, 73], こ
の領域を透過した電子の多くはエネルギーを失う. エネルギーを失った電子は, 色収差と
同様にフォーカス位置がずれる. そのため,コンスタントなバックグラウンド強度 Ibg が発
生する. 先に述べた点と合わせ, LaB6 熱電子銃 TEMでの Airyパターンの強度分布は

Idiff(q) =
∣∣∣∣F [

a(r)ξ(r)e−ikX(r)
]∣∣∣∣2 ⊗ S f(m−1Θ−1q) ⊗ T (q) + Ibg (3.7)

と修正される. m, ζ,各収差係数, T (q),および Ibg はフィッティングパラメータとして計算
によって求まる.

3.2 実験装置
本研究では 3 種類の電子源を比較するため, LaB6 熱電子銃 TEM (FEI, Tecnai Femto

UEM), cold FEG TEM (JEOL, JEM-ARM200F) を用いて測定を実施した (図 3.4(a),
(b)). この LaB6 熱電子銃の TEMは, LaB6 を熱電子銃および,フォトカソードの両方とし
て利用できる装置である. 本研究では, 熱電子銃として用いた. また, Schotkky FEG につ
いては, Schotkky FEG TEM (JEOL, JEM-ARM200F) (図 3.4(c))を用いて実施された結
果 [70]を引用し比較する. すべての TEMの加速電圧は 200 kVである. 各 TEMの測定
条件である, スポットサイズおよび CL2 直下にある CL 絞り径, および Airy パターンを
得るのに用いた SA絞り径 da を表 3.1にまとめた. cold FEG TEMおよび Schottky FEG
TEMにはポストカラム型エネルギーフィルター (Gatan, Quantum)が備わっており,カメ
ラ長を拡大する目的で用いている.

表 3.1 各 TEMの測定条件. Schottky FEG TEMは文献 [70]からの引用である.

LaB6 TEG cold FEG Schottky FEG
spot size 9 3, 4 5
CL絞り径 / µm 200 70 70
SA絞り実効径 da / nm 9 88 127

LaB6 熱電子銃 TEM 用の絞りの作製には FIB 装置 (Thermo Fisher Scientific, Scios2
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(a) (b) (c)

図 3.4 測定に用いた全ての TEM. (a) LaB6 熱電子銃 TEM (FEI, Tecnai Femto
UEM). (b) cold FEG TEM (Jeol, JEM-RM200F). (c) Schottky FEG TEM (Jeol, JEM-
RM200F). cold FEG TEM および Schottky FEG TEM にはポストカラム型エネルギ
フィルターが備わっている.

DualBeam)を用いた. この装置は SEMと Gaイオンビームによる加工の両方の機能を備
えているため, より高精度な加工が可能である. 絞りの作製は以下の手順で実施した. 図
3.5はその手順の概略を示している.

1. 厚さ 10 µmの白金膜を直径 3 mmの円形に切りぬく.
2. リン青銅を厚さ 0.25 mm,直径 3 mm,穴径 1 mmのディスク上に加工する.
3. 加工したリン青銅のディスクをエタノールおよびアセトンで洗浄する.
4. リン青銅のディスクに, 2液混合熱硬化性エポキシ接着剤 (Gatan, G2)を塗布し,切
り抜いた白金膜を貼り付ける.

5. 白金膜とディスクを小型の万力で圧力をかけ, 100 ◦Cに熱したホットプレートの上
に 1時間おき,熱硬化させる.

6. 白金膜とディスクの側面に, 導電性ペーストであるドータイトを塗布する. 白金膜
とディスクの間の電気抵抗をさげ, 電子ビームが当たった際に絞りがチャージアッ
プしないようにしている.

7. FIBで,白金膜に直径 5 µm,深さ 8 µmの下穴をほる.
8. 下穴の底にできるだけ小さい穴をあける

図 3.6は作製した絞りの SEM像である. 直径約 310 nm の絞りが加工できていることが
分かる. TEMの対物レンズの倍率が約 34倍であるから,図 3.3(b)に示すように実効径が
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約 9 nmの SA絞りとして機能する. 対物レンズの倍率は,クロスグレイティングを用いて
校正している.

G2 塗布 白金膜の貼り付け 熱硬化後 , 側面にドータイトを塗布

裏面から FIB 加工

Gaイオンビーム

白金膜

図 3.5 絞り作製の手順.

図 3.6 作製した絞りの SEM像.

cold FEG TEMの Airyパターンの撮影手順は,以下の通りである. スポットサイズは中
間の ‘3’, および 2 番目に小さい ‘4’ で, ビーム径をそれぞれ. 1.0 µm から 4.7 µm, 1.2 µm
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から 4.6 µm まで変えて撮影した. カメラは 2k×2k CCD カメラ (Gatan, US1000FTXP)
を使用した. Gatan のカメラをコントロールするソフトウェアである Digitalmicrograph
でスクリプトを作製し, 20–30枚連続撮影した. 1枚当たりの露光時間は 0.02 – 0.4 s程度
で, カメラカウントが 5000 を超えない範囲に設定している. この撮影方法のメリットは,
カメラが電子数に対してほぼ線形で応答する範囲で使用できること, およびカメラ露光中
のドリフトによるボケの影響が小さくなることである. 撮影した画像について, カメラの
バックグラウンドを取り除く処理をした後, 相互相関によって画像のドリフト量を計算し
補正後,それぞれの画像を足し合わせた.

LaB6 熱電子銃 TEMでは,スポットサイズを 3番目に小さい ‘9’に固定し, CL2の励磁
を変えて, ビーム径を 2.0 µm–6.9 µm まで変え, それぞれ Airy パターンを撮影した. 撮影
には, TEM のボトム位置にある 4k×4k CMOS カメラ (Gatan, Oneview) を用いた. 熱電
子銃が FEGと比較して輝度が劣ること,また絞り径がきわめて小さいことから,十分な信
号対雑音比 (Signal-to-noise ratio, SN比)を確保するには, トータルで 400 sから 1500 s
の露光時間を必要とした. カメラの露光中のドリフトによるボケを防ぐため, FEGと同様
のスクリプトを作製し 1枚あたり 2 sで 200枚から 750枚連続撮影した. 同様に,バック
グラウンドの処理をして, 相互相関によって画像のドリフト量を計算し補正後, それぞれ
の画像を足し合わせた.

3.3 実験結果
3.3.1 cold FEG TEMの結果

cold FEG TEM で取得した Airy パターンを図 3.7 に示す. どちらのスポットサイズ
でも, Airy パターンのボケはビーム径 D を広げるにつれて減少していくことがわかる.
フィッティング計算で得た Airy パターンと比較するため, 図 3.8 にフィッティング計算
の一例を示した. 図 3.8(a), (b) はそれぞれ, スポットサイズ 3, ビーム径 D = 2.9 µm で測
定した Airyパターンと, フィッティング計算で得た Airy パターンである. さらに両者を
比較するため, 図 3.8(c) に, 図 3.8(a) 中の実線に沿ったプロファイルの比較を示す. 両者
のプロファイルはよく一致しており, フィッティング計算によって実測の Airy パターン
をよく再現できていることがわかる. 他のビーム径で取得した Airy パターンについても
同等の結果であった. フィッティング計算で決定したパラメータの一覧の例を表 3.2に示
す. これらの結果から, 2 次収差までが支配的で 3 次収差はほとんど効いていないことが
わかる.

S (q) ⊗ T (q) を分離するため, S (q) と T (q) のビーム径に対する依存性を考える. ビー
ム径を広げていくと, 空間コヒーレンス関数の幅が拡がり, あるところで絞り内が完全コ
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0.1 nm-1

(a) Spot size 3

(b) Spot size 4

D = 1.0 µm D = 2.1 µm D = 2.9 µm 

D = 3.9 µm D = 4.7 µm 

D = 1.2 µm D = 1.8 µm D = 2.9 µm 

D = 3.7 µm D = 4.6 µm 

図 3.7 cold FEG TEM でビーム径を変えて得た Airy パターン. (a) スポットサイズ
4, (b)スポットサイズ 3.
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(a) (b)

0.1 nm-1

Experiment
Calculation

(c)

図 3.8 Airy パターンのフィッティング計算の例. (a) スポットサイズ 3, ビーム径
D = 2.9 µmで測定した Airyパターン (b)フィッティング計算による Airyパターン (c)
(a)中の実線に沿った実測と計算のプロファイルの比較.

表 3.2 cold FEG TEMで取得した Airyパターンに対してフィッティング計算で決定
したパラメータの例. ∆Ix および, ∆Iy はそれぞれ x 方向および y 方向の規格化した強
度の相対的な傾斜を表す.

fitting parameter Spot size 3, D = 2.9 µm Spot size 4, D = 2.9 µm

C1/m−1 302 −175

|A1|/m−1 13.4 5.27
argument of A1/deg. −152 119
|A2|/m−1 0.413 0.613
argument of A2 /deg. −174 −172

|B2|/m−1 0.0628 0.234
argument of B2 /deg. 28.3 −16.2

C3/m−1 −6.63 × 10−4 2.72 × 10−4

|A3|/m−1 0.0110 0.00315
argument of A3 /deg. 6.7 98.3
|S 3|/m−1 5.34 × 10−4 2.73 × 10−4

argument of S 3 /deg. 179.2 −45.0

Intensity gradient ∆Ix/nm−1 2.47 × 10−4 9.02 × 10−4

Intensity gradient ∆Iy/nm−1 9.87 × 10−4 5.41 × 10−4

σ/nm−1 6.04 × 10−3 4.48 × 10−3
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(c) spot size 3

図 3.9 ビーム径を変えた時のボケの変化. 式 3.2 に示す非等方 Gaussian である
S (q) ⊗ T (q)の主軸方向の標準偏差 σmax および副軸方向の標準偏差 σmin のビーム径依
存性. (a)スポットサイズ 5, (b)スポットサイズ 4, (c)スポットサイズ 3.

ヒーレントになる. この状況に達すると, 空間コヒーレンスによるボケはなくなるため
S (q) ⊗ T (q) は T (q) に収束する. つまり, それ以上ビームを広げてもボケが変わらなく
なる [70]. T (q) を見積るため, ビームの空間コヒーレンスが最もよいスポットサイズ ‘5’
で Airy パターンを取得し, フィッティング計算を行った. 図 3.9 にすべてのスポットサ
イズについて, 非等方 Gaussian分布 S (q) ⊗ T (q)の主軸方向の標準偏差 σmax および副軸
方向の標準偏差 σmin をプロットした. すべてのスポットサイズで, ビーム径を広げてい
くとボケが収束していることがわかる. 図 3.9(a) に示すスポットサイズ 5 のビーム径が
3 µm以上の σmin を用いて,収束値である標準偏差を σres = 8.22 × 10−3 nm−1 と見積った.
S (q) ⊗ T (q)の関係から, S (q)の標準偏差は明らかに

σ =
√
σ2

min − σ2
res (3.8)

と見積られる. 図 3.9(b), (c) のスポットサイズ ‘4’ および ‘3’ について, σmin から式 3.8
を用いて σを求め,コヒーレンス長に変換した結果を図 3.10に示す. 図 3.10中の lc のエ
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ラーバーは以下のような手続きで求めた [70]. lc に対する誤差伝搬を考えると,

∆lc =

√(
∂lc
∂σmin

∆σmin

)2

+

(
∂lc
∂σres

∆σres

)2

=
1

(σ2
min − σ2

res)3/2

√
(σmin∆σmin)2 + (σres∆σres)2 (3.9)

となる. ∆σres には σres の標準誤差を代入する. Airyパターンのボケに対するフィッティ
ング精度を σres の測定精度と同等と仮定して ∆σmin に σres の標準偏差を代入し, 各 lc に
対してそのエラーバーを見積った. 図 3.10 に示すように, lc とビーム径 D との間に, 比
例関係が得られた. この比例関係は理論 [35] および Schottky FEG についての測定結果
[70]とも一致している.

0 1 2 3 4 5
0

100

200

300

400

500 spot size 3

l c 
/n

m

D /µm

spot size 4
 least-squares fitted line 

図 3.10 cold FEG TEMで測定した,ビーム径 Dとコヒーレンス長 lc の関係.

3.3.2 LaB6 熱電子銃 TEMの結果

LaB6 熱電子銃 TEM で取得した Airy パターンを図 3.11 に示す. cold FEG と同様に,
ビーム径を大きくするにつれて, Airyパターンのボケが明らかに小さくなっていることが
わかる. また, Airy パターンが楕円形状であるのは, 図 3.3(b) に示すように絞りの形状自
体が楕円のためである. 明環の強度分布の 4 回対称性は 2 回対称の非点収差 [72] に由来
している [70]. フィッティング計算と実測の Airyパターンを比較するため,図 3.12(a)に
ビーム径 3.5 µm の Airy パターン, (b) に式 3.7 を用いたフィッティング計算によって得
た Airyパターンを示す. 図 3.12(c)は,図 3.12(a)中の実線に沿った,実測の Airyパター
ンと計算によって得た Airy パターンのプロファイルの比較である. これらの結果から,
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実測のパターンがフィッティング計算によって, よく再現できていることがわかる. 他の
ビーム径で取得した Airyパターンについても同等の結果であった.

(b) (c)

(d) (e) (f)

(g)

1 nm-1

(a)

図 3.11 LaB6 熱電子銃 TEMで撮影した,ビーム径が異なる Airyパターン. (a)2.0 µm,
(b)2.8 µm, (c) 3.5 µm, (d) 4.3 µm, (e) 5.1 µm, (f) 5.9 µm, (g) 6.9 µm[71].

電子源の強度分布を Gaussianとした計算モデルと比較するため,規格化残差

∆(q) =
Iex(q) − Ical(q)

Ical(q)
(3.10)

を考える. ここで, Iex(q)は実測の Airyパターンの強度分布, Ical(q)は計算で得た Airyパ
ターンの強度分布である. 図 3.13(a) は, ビーム径 3.5 µm で撮影した Airy パターンの中
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0.2 mrad

(a) (b) (c)

図 3.12 実測と計算の Airy パターンの比較. (a) ビーム径 3.5 µm で撮影した Airy パ
ターン. (b)式 3.7を用いて計算で得た Airyパターン. (c) (a)中の実線にそった実測と
計算のプロファイル比較 [71].

心付近の拡大図で, 図 3.13(b), (c) はそれぞれ, 電子源強度を Gaussian 分布として式 3.1
で計算した場合の ∆(q) と, 電子源強度をフィラメント像で置き換えバックグラウンド強
度を考慮した式 3.7 で計算した ∆(q) である. 両者を比較すると, 5 時方向および 10 時方
向が明らかであるように, 式 3.7 を用いた方が残差が少なく, フィッティング結果がよい.
このことは, Gaussian分布よりもフィラメント像が実際の電子源強度分布に近いことを示
している.

-2

-1.5
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-0.5

 0

 0.5

 1

 1.5

 2

0.2 mrad

(a) (b) (c)

図 3.13 規格化残差 ∆(q) = (Iex(q) − Ical(q))/Ical(q). (a) ビーム径 3.5 µm で撮影した
Airy パターンの中心付近の拡大図. (b) 電子源強度分布を Gaussian 分布とした式 3.1
で計算した場合の規格化残差. (c) 電子源強度をフィラメント像で置き換えバックグラ
ウンド強度を考慮した式 3.7で計算した規格化残差 [71].

FEGの場合には,空間コヒーレンスを求めるには非等方ガウシアンのボケを分離する必
要があったが, LaB6 熱電子銃の場合にはフィッティング計算の式 3.7 でボケとして畳み
こまれるフィラメント像の縮小率 m の項が空間コヒーレンスによるボケに直接対応する
ため, 分離は必要ない. 図 3.14 は, フィッティング計算で求めたフィラメント像の縮小率
mとビーム径 Dの関係である. フィラメント像の縮小率は, 畳みこまれるフィラメント像
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の幅, すなわちボケに比例する量である. したがって, 空間コヒーレンスに逆比例する. 言
い換えると,縮小率が小さい程,幅の小さいボケ関数になり, Airyパターンのボケは小さく
なる.

 0
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 0  1  2  3  4  5  6  7  8

m

Beam diameter, D / µm
図 3.14 フィラメント像の縮小率 mとビーム径 Dの関係. フィラメント像の縮小率は
Airyパターンのボケに比例する量である.

ボケから空間コヒーレンスへの換算は, van Cittert-Zernike の定理を用いて空間コヒー
レンス関数 γf(r1, r2) = F [S f(m−1Θ−1q)] を求める. ここで FEG の対称な空間コヒーレン
ス関数と区別するため, LaB6 熱電子銃の空間コヒーレンス関数を γf(r1, r2) と記した. 先
に述べたように, LaB6 熱電子銃の電子源像の非対称性がアライメントのずれに起因してい
ることを考慮すると, S f(m−1Θ−1q)の短軸 (γf(r1, r2)の長軸)が電子源そのものの性質を反
映していると考えられる. γf(r1, r2)の長軸方向の標準偏差をコヒーレンス長 lc とし, ビー
ム径との関係を図 3.15 に示した. LaB6 熱電子銃の場合, フィラメント像の標準偏差から
直接 lc を換算するため, 測定誤差の見積に式 3.9 を使うことはできない. lc の誤差伝搬か
ら考えると,

∆lc =

√(
dlc
dσf

)2

∆σ2
f

=
1
σ2

f

∆σf (3.11)

が成り立つ. ここで, σf はフィラメント像短軸の標準偏差である. フィラメント像による
ボケの測定精度 ∆σf と, その他のボケの測定精度 ∆σres を同等と仮定し, 各 lc に対するエ
ラーバーを見積った. 図 3.15 中のフィッティング結果が示すように, FEG と同様にビー
ム径に対して比例する結果が得られた.
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図 3.15 熱電子銃からのビームについて測定した,ビーム径とコヒーレンス長 lc の関係.

3.4 考察
3.4.1 異なる電子源の比較

異なる電子源の測定結果を実使用条件で比較するため, ビーム径とコヒーレンス長の関
係から, コヒーレンス長と軸上電流密度の関係に変換する. これによって, 同じ明るさで
照明した場合の空間コヒーレンスを比較できる. 軸上電流密度 j はビーム径 D に対して,
j ∝ D−2 が成り立つ. 一方, 先に述べたようにコヒーレンス長 lc はビーム径に比例 lc ∝ D

する [35] から, j ∝ l−2
c が成り立つ. 絞り径が小さいため, j を絞り内の平均電流密度で近

似してもよい. Parsevalの定理から

j =

" ∞

−∞
d2q

(
J(q) − Jbg

)
S a

(3.12)

が成り立つ. ここで, J(q), および Jbg は, 強度 Idiff(q), および Ibg に対応する電流である.
S a は SA絞りの面積である. 図 3.16に, LaB6 熱電子銃と cold FEGについての測定結果
を示している. また Schottky FEGについては文献 [70]のデータを用いて合わせてプロッ
トした. ここで, 電流密度のエラーバーは十分小さいため, 図 3.16 に表示していない. 図
3.16によって,同じ電流密度で試料面を照明した時, FEGからのビームの空間コヒーレン
スが LaB6 熱電子銃と比較して, 1桁以上優れていることが初めて定量的に確認された.

cold FEG および Schottky FEG では, オレンジ色のフィッティング曲線に示すように,
理論から期待される j ∝ l−2

c に概ね合う結果が得られた. 指数部がわずかに −2からずれて
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図 3.16 電流密度 j とコヒーレンス長 lc の関係. Schottky FEG のデータは文献 [70]
のデータを用いてプロットした. 電流密度のエラーバーは十分小さいため表示してい
ない.

いるのは, 図 3.10 の切片の影響と考えられる. Schottky FEG についても同様に切片があ
ることが確認されている [70]. 一方, LaB6 熱電子銃はグレーの点と点線のフィッティング
曲線に示すように, j ∝ l−3.0

c の結果が得られた. このように j ∝ l−2
c から解離した結果が観

測された原因は, 熱電子銃の性質として一般に知られているビーム電流の経時変化だと考
えられる. 表 3.3 に Airy パターン測定直前に SA 絞りを外した状態で, ビーム電流 Jbeam

を測定した結果を示す. 表の 3 列目は規格化した値であり, 最大で 3 割程度まで電流が減
少していることが分かる. このような変化には,次の 2つの可能性がある.

1. フィラメントの傾きの経時変化
2. LaB6 からのエミッション電流の経時変化

以下では,この 2つが lc, Jbeam,および Dに及ぼす影響を考え,観測したビーム電流の変化
の要因がどちらであるかを検討する.
一つ目の, フィラメントの傾きは, エミッション電流の中心と光軸とのずれを引き起こ
す. 通常の TEMでは CL1近くに固定絞りがあるため,光軸からのずれで絞りを透過する
電流が減少することで,ビーム電流が減少する. 一方, lc は空間コヒーレンス関数 γf(r1, r2)

の長軸の標準偏差であるので, フィラメントの傾きには鈍感である. 2つ目の, 温度不安定
性によって起きるエミッション電流の経時変化は, エミッション電流密度の変化, エミッ
ション領域の変化,もしくはその両方でもたらされると考えられる. lc は,電子源のエミッ
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表 3.3 Airyパターン測定時のビーム電流の経時変化

D/µm Jbeam/nA Jbeam/0.431 nA

2.0 0.431 1.00
2.8 0.414 0.96
3.5 0.345 0.80
4.3 0.308 0.71
5.1 0.245 0.57
5.9 0.355 0.82
6.9 0.150 0.35

ション領域 (強度分布の標準偏差)の逆数として決まるが,エミッション電流密度の変化に
は影響されない. D は CL2 直下にある CL 絞りと CL2 の励磁で決まるため, エミッショ
ン領域の変化, エミッション電流密度の変化, フィラメントの傾きのいずれに対しても変
化しない.
上の議論をまとめると, lc と D はエミッション電流密度の変化および, フィラメントの
傾きに対して, ともに影響されない. 一方, エミッション領域の変化は D には影響せず, lc
のみに影響する. したがって, 実験中にエミッション領域が変わったとすると, 図 3.15 に
示すような lc ∝ Dの関係は測定されていないはずである. したがって, エミッション領域
の変化は表 3.3 に示す観測した電流変化の要因ではない. しかしながら, エミッション電
流密度およびフィラメント傾斜は,実験中に変化した可能性がある. この影響は, lc にはな
いが,図 3.16中の jには及ぶ. この影響は, jを各ビーム径の実験で測定した Jbeam で規格
化する (表 3.3の最右列の値で jを割る)ことで補正できる. 補正した jと lc の関係は,図
3.16 中のピンクの点で示されている. フィッティング曲線は j ∝ l−2.5±0.2

c となり, FEG と
同等で概ね理論と一致した結果を得た.
イントロダクションで述べたように, 空間コヒーレンスはレンズ系に依存するため電子
源そもののの性質を示す物理量ではない. 輝度を算出し, 電子源の性能としての直接比較
は第 5章で述べる.

3.4.2 電子線ホログラフィーとの比較

第 2 章で述べたように, 空間コヒーレンス測定として最も一般的なのは, バイプリズム
を用いる手法である. この手法の概略を図 3.17に示す. 電子源から生成したビームは試料
面を透過し, バイプリズムで 2つに分けられる. バイプリズムは正の電圧がかかっており,
分けられた電子波は偏向され, 重なった領域で干渉縞が生じ, その鮮明度から空間コヒー
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レンスを評価できる.

Specimen plane

CL

Electron emitter

OL

Electron biprism

Screen

図 3.17 電子線バイプリズムを用いた干渉性評価の光学系の概略図. バイプリズムで分
けられたビームの色を変えている.

この手法は, 試料面上にバイプリズムの共役像ができるため, コヒーレンス長がバイプ
リズムの実効径よりも長い必要がある. これは, コヒーレンス長がバイプリズムの実効径
よりも短い場合, ビームの干渉領域がバイプリズムでほとんど消されてしまい, 干渉縞が
生じないためである. バイプリズムは導電性ワイヤで, 典型的な径は 1 µm程度である. 本
実験で用いた TEM の対物レンズの倍率が約 34 倍であるから, 仮にバイプリズムを用い
たとすると, その実効径はおよそ 30 nm程度になる. この大きさでは, 図 3.15に示したコ
ヒーレンス長よりも長いため, ビームの可干渉な領域はバイプリズムによって消されてし
まい空間コヒーレンス測定は困難になる. 対物レンズの倍率が 100 倍程度の TEM, もし
くは直径の細い特別なバイプリズムを用いるることで, 10 nm程度の離れた距離に対して
干渉縞を計測することは可能である [74, 75]. しかしながら, 干渉領域が狭い場合にはバ
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イプリズムからの Fresnel 散乱の影響によって, 干渉縞の鮮明度の定量評価は困難になる
[29, 76]. そのため, バイプリズムを使った空間コヒーレンスの定量測定は, コヒーレンス
長がバイプリズム径よりもずっと大きい領域で可能である. したがって, 今回測定したコ
ヒーレンス長 7–19 nm の結果をバイプリズムを使った測定で得ることは難しいと考えら
れる.
また,特別に細いバイプリズムと対物レンズの倍率が高い TEMを用いて,熱電子銃から
生成したビームで干渉縞を測定できたとしても, ビームの干渉性が悪いため, ビーム径を
大きく広げる必要がある. 当然であるが,ビーム強度が低下するため,干渉縞の測定に長い
露光時間を要する. バイプリズムによって得られる干渉縞の鮮明度は, バイプリズムのド
リフトや機械的振動, 偏向レンズのドリフトなどによる装置の不安定性によって低下する
ことが知られている. これらは,干渉縞のシフトだけでなく,干渉縞の間隔を変えるような
影響を及ぼす. バイプリズムで測定を実現するにはこのような別の困難な点も解決する必
要がある.

3.4.3 エネルギー幅の影響

電子ビームのエネルギー幅は,色収差としての影響および,時間コヒーレンスの影響があ
る. 熱電子銃の場合,ビームのエネルギー幅 ∆E は, 1 − 2 eV[1]である. 電子のエネルギー
が 200 keVであるから, 相対的に 5 × 10−6 のオーダーの影響は十分無視でき, 通常は単色
とみなしてよい. 実際に同様のオーダーのエネルギー幅をもつ Schottky FEGの測定にお
いて,色収差の影響がほとんどないことが確認されている [70]. cold FEGはエネルギー幅
が最も狭く 0.5 eV程度であるため,同様に色収差の影響は無視できる.
時間コヒーレンスの影響は, 絞りの寸法と Airy パターンの散乱角を用いて見積られ
る [77]. 図 3.18 に示すように, 光路差 ∆path は散乱角 ϑ を用いて, ∆path = da sinϑ とかけ
る. ここで, da は絞り直径である. LaB6 熱電子銃の場合, 図 3.11 から散乱角はせいぜい
1.5 mrad程度と見積られるから,光路差は

∆path ∼ 10 nm × sin (1.5 mrad)

≃ 0.015 nm (3.13)

のオーダーであることが分かる. 一方,時間コヒーレンス長 ltime はおおよそ vh/∆E で見積
られることが知られている [57]. ここで, v, hはそれぞれ速度およびプランク定数である.
電子のエネルギー幅が 1 eV の時に ltime ∼ 850 nm, 2 eV の時に ltime ∼ 400 nm のオーダー
と見積もられる. ltime ≫ ∆path であるから, Airyパターンの結像する近軸の範囲では,時間
方向の可干渉度は 1 として十分よいと考えられる. cold FEG や Schottky FEG では絞り
径が大きいため, LaB6 熱電子銃よりもさらに小角散乱になる. また, エネルギー幅が狭い
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ため, 時間コヒーレンスが伸びる. そのため, 当然 ltime ≫ ∆path を満たし, 時間方向の可干
渉度を 1としてよい.

Aperture

Screen

Path
difference

Electron wave

da

図 3.18 Airyパターン結像時の,絞りによる光路差を示す概略図.
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Wigner関数の再構成

本章では, 第 3 章で述べたコヒーレンス測定を応用して, Wigner 関数を再構成する.
Wigner関数の再構成に必要となる,密度演算子の計算について述べ,再構成手順を述べる.
提案した手法を用いて, FEGの空間コヒーレンス測定の結果からWigner関数を再構成し
た結果について述べる. さらに, LaB6 熱電子銃について, 空間コヒーレンス測定の修正に
関連したWigner関数の再構成法の修正点を述べ,再構成結果を述べる.

4.1 再構成法の理論
4.1.1 TEMにおけるWigner関数の再構成の問題

第 2章で述べた通り, Wigner関数は

W(r, q) =
1

(2π)2

" ∞

−∞
d2µ e−iqµ

〈
r +
µ

2

∣∣∣∣∣ ρ̂ ∣∣∣∣∣ r − µ
2

〉
(4.1)

と書ける. 式 4.1 から明らかなように, 直接的には密度演算子を通して, Wigner 関数を再
構成可能である. また別のアプローチとしては, 位相空間分布を回転させながら強度分布
を撮影し再構成する, 位相空間トモグラフィがある [45]. 位相空間を回転させた強度測定
は, 光学系ではビームをレンズに通し, レンズ面のすぐ後の面で強度測定を行い, 焦点方向
に少し面をずらして強度測定, という様に異なるフォーカス位置で強度測定を実施するこ
とで実現できる. この手法は密度演算子の非対角成分を求める必要がなく, 強度測定のみ
でよい利点がある. TEM では, 過去にインラインホログラフィおよび, オフアクシスホロ
グラフィによる位相空間トモグラフィが検討された [48]. 前者では, TEMの磁界レンズの
励磁に限界があり, 撮影できるフォーカスシリーズ像の数が再構成に不十分であると結論
されている. 後者では, 面内回転が可能なバイプリズムで十分なフォーカスシリーズ像の
撮影が可能であるが, バイプリズムからの Fresnel 散乱が再構成に深刻な影響を及ぼすこ



48 第 4章 Wigner関数の再構成

とが指摘されている.

4.1.2 コヒーレンス測定を応用したWigner関数の再構成

本研究では, TEM において電子ビームの密度演算子を通した Wigner 関数の再構成を
提案する. まず, 密度演算子を用いた光学系の記載について述べた後, Wigner 関数の再構
成法について述べる.

f(x,y)

Electron source

FT

FT

Object plane

Diffraction plane

Source plane

Airy pattern

Aperture

CL

IL

Density operator
of electrons

Intensity distribution

Intensity distribution

図 4.1 Airy パターン結像の簡単化した光学系 [78]. CL は複数の照射レンズの組, IL
は複数の中間レンズ, 投影レンズ, エネルギフィルターのレンズ系の組, FT はフーリエ
変換を表す. ρ̂は密度演算子, Iobj(r)は実空間の強度分布, Idiff(q)は逆空間の強度分布で
ある.

考える光学系は第 3章と同様であり,図 4.1に簡単化した光学系を示す. 中間レンズ,投
影レンズ,およびエネルギフィルターのレンズをまとめて ILと記した. 電子源から発生し
た電子の状態を密度演算子 ρ̂ で記述する. 一般に, 電子にはレーザーのような電子源が存
在しないため, どのような電子源を用いても電子は混合状態にある [38]. これは先に述べ
たように, 粒子モデルでは, 有限サイズの電子源の異なる点から発生した電子がわずかに
異なる向きに試料面に照射されることに対応し, 波動モデルでは, 異なる点から発生した
僅かに異なる波面が, インコヒーレントに足し合わせれることに相当する. 電子の状態を
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|ψn⟩と書くと,密度演算子は

ρ̂ = pn

∑
n

|ψn⟩ ⟨ψn| (4.2)

と書ける. ここで, pn は状態 |ψn⟩ の混合確率である. 正確には, 電子はエネルギー分布を
もつため, |ψn⟩はエネルギーの異なる状態も含まれている. しかしながら, 第 3.4.3節で述
べたように, エネルギー幅は十分狭いため, Airy パターンの結像に影響しない. ここでは,
絞り内の電子波のエネルギー分布を無視し,単色近似の範囲で記述する.
電子の伝搬は, 時間発展演算子により記述される. 理想的なレンズ作用は電子のエネル
ギーを変化させないから,状態変化はないように記述される. つまり,収差のない理想的な
レンズを用いた場合,実空間および逆空間の強度分布はそれぞれ, ⟨r|ρ̂|r⟩,および ⟨q|ρ̂|q⟩に
相当する. これらの値は式 2.10 に示すように 1 で規格化するが, 強度は慣習的に電子数
Ne で規格化することが多い. つまり実空間では"

S a

d2r Iobj(r) =
"

S a

d2r ξ(r)2

= Ne (4.3)

が成り立つ. ここで, ξ(r)は波動場 Ψ(r)の振幅, S a は絞り面積を表す. したがって,本質的
ではないがここでは

Iobj(r) = ⟨r|ρ̂|r⟩Ne (4.4)

が成り立つとしておく. 逆空間の強度分布も同様に

Idiff(q) = ⟨q|ρ̂|q⟩Ne (4.5)

が成り立つ.
Wigner関数の再構成には,式 4.1から明らかなように,非対角成分も含めて密度行列を
求める必要がある. 一般に,密度演算子の対角項は強度測定で求められるが,非対角項の決
定には,位相を求めることが必要となる. さらに混合状態であるので,空間コヒーレンスも
重要となる. 密度演算子の非対角項は, 2点間の相関 ⟨r1|ρ̂|r2⟩ = ⟨ψ(r1)ψ∗(r2)⟩を表す. 光学
分野では,これは相互可干渉度関数 Γ(r1, r2) = ⟨Ψ(r1)Ψ∗(r2)⟩に相当する [45]. 相互可干渉
度関数は, 強度と同様に

!
S a

d2rΓ(r, r) =
!

S a
d2r Iobj(r) = Ne が成り立ち, 電子数で規格化

される.
まず, 照明が理想的な場合として, 実空間の強度分布と位相分布が一様な場合を考える.
これは, 図 4.1 に示すように, CL によって試料面が平行照射されている時に対応する. こ
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の時,密度行列の非対角項は,相互可干渉度関数の規格化因子を考慮して,

⟨r1|ρ̂|r2⟩ =
Γ(r1, r2)

Ne

=
γ(r1, r2)

√
Γ(r1, r1)Γ(r2, r2)

Ne

=
γ(r1, r2)ξ2

0

Ne
(4.6)

となる. ここで, ξ0 は波動の一様振幅である. 最終行の変形に,
√
Γ(r, r) =

√
Iobj(r) = ξ0 の

関係を用いた.
実際の場合, 平行照射ではなくビームは多少集束している, もしくは発散しているかの
どちらかである. これは, CL の励磁 (デフォーカス) をかえて, 試料面上でビーム径を調
整しているために起こる. このため,集束ビームを用いれば試料面上の振幅は増加し,発散
ビームを用いれば振幅は減少する. さらに,ビームの軸からのアライメントずれ,デフォー
カス以外の収差といった影響で,現実には振幅分布 ξ(r)が発生する. 同様に,位相分布も一
様でなく,レンズ収差による影響で位相が変調される. この効果は,理想的な波面からのず
れとして記述できる [72]. 位相のずれは, 量子力学ではユニタリ演算子をかけることに対
応する. CLによるレンズ収差を表す演算子を ÛCL と書くと, CLの収差の影響を受けた電
子の状態 |ψ′⟩は

|ψ′⟩ = ÛCL |ψ⟩ (4.7)

とかける. このユニタリ演算子の具体的な表示は, 第 3.1.2節で述べた, 収差関数を演算子
にして

ÛCL = exp [−ikX̂CL(r)] (4.8)

とかける. ÛCL は位置基底 |r⟩に対して固有値 exp [−ikXCL(r)]をもつ. すなわち,

ÛCL |r⟩ = exp [−ikXCL(r)] |r⟩ (4.9)

が成り立つ. 実空間において,収差による位相分布を求めることは,位置基底に対する固有
値 exp [−ikXCL(r)]を求めることに対応する. この CLの収差の影響を受けた電子の密度演
算子 ρ̂′ は

ρ̂′ =
∑

n

pn |ψ′n⟩ ⟨ψ′n|

=
∑

n

pnÛCL |ψn⟩ ⟨ψn| Û†CL (4.10)
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となる. ここで, † はエルミート共役を表し, 共役な演算子は Û†CL |r⟩ = eikXCL(r) |r⟩ を満た
す. 密度演算子 ρ̂′ の非対角項は

⟨r1|ρ̂′|r2⟩ =
∑

n

pn ⟨r1|ÛCL|ψn⟩ ⟨ψn|Û†CL|r2⟩

= e−ik[XCL(r1)−XCL(r2)]
∑

n

pn ⟨r1|ψn⟩ ⟨ψn|r2⟩

= e−ik[XCL(r1)−XCL(r2)] ⟨r1|ρ̂|r2⟩

= e−ik[XCL(r1)−XCL(r2)] Γ(r1, r2)
Ne

= e−ik[XCL(r1)−XCL(r2)] γ(r1, r2)ξ(r1)ξ(r2)
Ne

(4.11)

となる. ここで,
√
Γ(r, r) = ξ(r)であることを用いた.

CLの収差で位相が変調されるのと同様に,電子回折の結像までに電子は ILを透過する
ため, IL の収差の影響をうける. 先ほどと同様に, IL の収差によるユニタリ演算子を ÛIL

と書く. CLの影響と合わせてユニタリ演算子は Û = ÛCLÛIL と書くことができ,収差関数
は和として, 第 3.1.2節と同様に, X(r) = XCL(r) + XIL(r)と書くことができる. 第 3.1.2節
で述べたように, Airy パターンのフィッティング計算で求められるのは, 合成の収差関数
X(r)であるから,式 4.11中の XCL(r)を X(r)に入れ替えた密度行列

⟨r1|ρ̂′|r2⟩ = e−ik[X(r1)−X(r2)] γ(r1, r2)ξ(r1)ξ(r2)
Ne

(4.12)

を考える. 式 4.12 は実空間ではなく, 余剰な位相 kXIL(r) が追加された仮想的な実空間に
おける密度行列を示している. 密度演算子の対角成分についても同様に,式 4.12から求め
られ

⟨r|ρ̂′|r⟩ = ξ(r)2

Ne
(4.13)

となる. 式 4.12 を式 4.1 に代入し, 絞り内の電子波に対して再構成される Wigner 関数
Wa(r, q)は

Wa(r, q) =
1

(2π)2Ne

" ∞

−∞
d2µ e−iqµe−ik[X(r+ µ2 )−X(r− µ2 )]γ

(
r +
µ

2
, r − µ

2

)
× a

(
r +
µ

2

)
ξ
(
r +
µ

2

)
a
(
r − µ

2

)
ξ
(
r − µ

2

)
(4.14)

と書ける.
第 3 章で述べた Airy パターンの強度分布解析によって, フィッティングパラメータで
ある ξ(r), X(r), γ(r1, r2) が求まっている. TEM 像から決定した a(r) と合わせて, 式 4.14
から Wigner 関数を再構成できる. まず cold FEG および Schottky FEG について, 第 3
章で得た結果をもとに, Wigner関数を再構成していく.



52 第 4章 Wigner関数の再構成

4.2 再構成結果
4 次元で再構成した Wa(r, q) を図示すことはできないので, 2 次元のWigner 関数を示
す. 1次元の実空間基底として, rx を図 4.2(a)中の実線にそってとる. また,対応する 1次
元の逆空間基底を qx とする. rx に沿った密度行列 ⟨rx1|ρ̂|rx2⟩が式 4.12と同様に

⟨rx1|ρ̂|rx2⟩ = e−ik[X(rx1)−X(rx2)] γ(rx1, rx2)ξ(rx1)ξ(rx2)
Ne

(4.15)

と書けるから, 2次元のWigner関数 Wa(rx, qx)は,

Wa(rx, qx) =
1

2π

∫ ∞

−∞
dµ e−iqxµ

〈
rx +

µ

2

∣∣∣∣∣ ρ̂ ∣∣∣∣∣ rx −
µ

2

〉
=

1
2πNe

∫ ∞

−∞
dµ e−iqxµe−ik[X(rx+

µ
2 )−X(rx− µ

2 )]γ
(
rx +

µ

2
, rx −

µ

2

)
× a

(
rx +

µ

2

)
ξ
(
rx +

µ

2

)
a
(
rx −

µ

2

)
ξ
(
rx −

µ

2

)
(4.16)

とかける. 図 4.2および図 4.3に, cold FEGのスポットサイズ 3および, スポットサイズ
4 で得た Airy パターンから, 再構成したWigner 関数 Wa(rx, qx) の結果をまとめた. すべ
ての結果でピークを 1とする規格化をしている.
再構成した Wa(rx, qx) の実空間方向への投影は絞りのプロファイルに対応する. 解析的
には, ∫

dqxWa(rx, qx) =
a(rx)ξ(rx)2

Ne
(4.17)

とかける. 同様に逆空間への投影は 1 次元プロファイルから計算した Airy パターンに対
応し, ∫

drxWa(rx, qx) =
1

Ne

∣∣∣∣F [
a(rx)ξ(rx)e−ikX(rx)

]∣∣∣∣2 ⊗ S (qx) (4.18)

とかける. 光学系が完全に軸対称な場合, これらは任意の角度の 1 次元プロファイルと一
致するため, Wigner 関数の再構成として, Wa(rx, qx) を求めることに簡略化できる [79].
しかしながら, TEM では試料がなく電子ビームだけの系でも軸対称な系にはなっていな
い. これは TEMに使用される磁界レンズの主な収差として 2回対称な非点収差が存在し
ているためである [72].
得られたWigner 関数の形状は, 1 次元の絞りからの回折として求めたWigner 関数の
解析解を示した図 2.6とよく一致している [63]. 異なる点は,実験結果では,ピーク付近の
峰の部分が斜めになっていることである. これはデフォーカスの効果であり, Airyパター
ンを撮影する際に,結像面で多少ビームが集束もしくは発散していることを示している.
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図 4.2 cold FEG TEM のスポットサイズ 3 の電子ビームで得た Airy パターンに基
づいた, Wigner関数の再構成結果. (a) 絞り像. 絞り中の実線は実空間の 1次元基底 rx

を表す. 異なるビーム径 D (空間コヒーレンス長)で再構成したWigner関数 Wa(rx, qx)
(b) D = 1.0 µm (lc = 76 nm) (c) D = 2.1 µm (lc = 120 nm) (d) D = 2.9 µm (lc = 166 nm)
(e) D = 3.9 µm (lc = 236 nm) (f) D = 4.7 µm (lc = 222 nm).
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図 4.3 cold FEG TEMのスポットサイズ 4の電子ビームで得た Airyパターンに基づ
いた, Wigner 関数の再構成結果. 異なるビーム径 D (空間コヒーレンス長) で再構成し
たWigner関数 Wa(rx, qx) (a) D = 1.2 µm (lc = 98 nm) (b) D = 1.8 µm (lc = 146 nm) (c)
D = 2.9 µm (lc = 223 nm) (d) D = 3.7 µm (lc = 253 nm) (e) D = 4.6 µm (lc = 307 nm).
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同様に Schottky FEG について, 文献 [70] の Airy パターンのフィッティング計算の
データを用いて, 再構成したWigner関数 Wa(rx, qx)を図 4.4に示す. cold FEGと同様に
図 2.6とよく一致した再構成結果が得られた.

LaB6 熱電子銃の空間コヒーレンス測定では, 図 3.3(a) に示すような非対称なフィラメ
ント像をフィッティング計算に使った. CL2 の励磁を変えてビーム径を変えると, 試料
面からみた電子源像が回転する. 実際にフィッティング計算の結果, 異なるビーム径では
フィラメント像の回転角が異なっている. つまり空間コヒーレンス関数の長軸方向が, 絞
りに対して, 各ビーム径で回転する. 式 4.16 の計算には, 空間コヒーレンス関数の長軸
方向で計算することが, 電子源の性質を反映しているため望ましい. 空間コヒーレンス関
数の長軸方向に沿った座標を rl とおくと, 絞りが楕円であるため絞り関数 a(rl) が示す直
径がビーム径に依存して変わる. この問題を避けるため, 図 4.5(a) の点線で示すように,
直径が実際の絞りの長軸に等しいような仮想的な絞り S ′a を考える. 仮想的な絞りを表
す絞り関数を a′(r) とおく. 空間コヒーレンス関数 γf(r1, r2) の長軸方向のプロファイル
γflong (rl1, rl2)と, a′(r)を用いて,

Wa(rl, qx) =
1

2πNe

∫ ∞

−∞
dµ e−iqxµe−ik(X(rl+

µ
2 )−X(rl− µ

2 ))γflong

(
rl +

µ

2
, rl −

µ

2

)
× a′

(
rl +

µ

2

)
ξ
(
rl +

µ

2

)
a′

(
rl −

µ

2

)
ξ
(
rl −

µ

2

)
, (4.19)

を計算する. 図 4.5は再構成結果であり, FEGで得た形状と同様であった. LaB6 熱電子銃
には, 空間コヒーレンス関数にフィラメント像に起因する非対称性があるが, 再構成した
Wigner関数に歪の影響は大きくないと考えられる.

2次元の位相空間分布としては式 4.16以外に, 4次元空間から 2次元空間を切り出した
Wigner 関数を示すこともできる. 式 4.14 で r = (rx, 0), q = (qx, 0) 平面について再構成
したWigner 関数 Wa(rx, 0, qx, 0) を図 4.6 に示す. 図 4.6 (a), (b), および (c) はそれぞれ,
cold FEG, Schottky FEG, LaB6 熱電子銃からのビームで再構成したWigner関数である.
これらは図 4.2–4.5で示した, 2次元のWigner関数 Wa(rx, qx)とよく一致している. 両者
の差異は, Wa(rx, qx) は実空間および逆空間への投影がそれぞれ式 4.17, 4.18 に対応する
が,Wa(rx, 0, qx, 0)は 4次元空間からの切り出しであるため対応する強度分布はない.
図 4.2, 4.3, 4.4, および 4.5 に示したように, 再構成したWigner 関数は, すべて同様の
形状で, 図 2.6 の解析解によく一致している. 空間コヒーレンス長によるWigner 関数の
変化をより詳しく比較するため, 図 4.2 中の破線に沿ったプロファイル Wa(0, qx) を比較
する. 図 4.7(a), (b), (c), および (d) はそれぞれ cold FEG のスポットサイズ 3, および 4,
Schottky FEG, LaB6 TEGで再構成したWigner関数のプロファイルである. すべての電
子源について, lc の値が大きいほど, ピークに対するフリンジの強度が大きいことが分か
る. 逆に空間コヒーレンス長が短くなると, Wigner関数のフリンジ強度が下がる. これは
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図 4.4 Schottky FEG からの電子ビームで得た Airy パターンに基づいた, Wigner 関
数の再構成結果 [78]. (a)絞り像. 絞り中の実線は実空間の 1次元基底 rx を表す. 異なる
ビーム径 D (空間コヒーレンス長)で再構成したWigner関数 Wa(rx, qx) (b) D = 1.2 µm
(lc = 117 nm) (c) D = 1.6 µm (lc = 142 nm) (d) D = 2.2 µm (lc = 190 nm) (e) D = 2.7 µm
(lc = 218 nm) (f) D = 3.3 µm (lc = 264 nm) (g) D = 3.8 µm (lc = 310 nm) (h) D = 4.4 µm
(lc = 420 nm).
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電子の波動性が消失していくことに対応し, Airyパターンではボケが大きくなることに対
応している. さらに空間コヒーレンス長がゼロの極限では, 回折が起きないため, Airy パ
ターンのフリンジおよびWigner 関数のフリンジは消失する. 結論として, 非古典性を示
すWigner関数の負の値は,電子の波動性とその回折現象に起因している.

4.3 状態測定としての応用に関する議論
ここで提案した手法は, 別の言い方をすると, 位相イメージングと呼ばれる手法を改良
し, 電子ビームそのものの状態測定へ応用したとも言える. TEM の位相イメージングと
して最も一般的な電子線ホログラフィーでも, 電子状態の再構成が原理的には可能である
[48, 80]. しかし, レンズ系の限界のため現状では困難であるのは前に述べた通りである.
さらに, 仮にバイプリズムを用いたオフアクシスホログラフィーでWigner 関数を再構成
できたとしても, 軸上にバイプリズムがあるため軸上輝度の算出は難しい. 次章で述べる
軸上輝度の算出に応用できることも,本手法の優位性である.
輝度算出以外への応用としては, 本章で述べた密度演算子の再構成手法を, 量子的な相
互作用による電子状態変化の計測に応用可能と考えられる. 一般に, 電子が物質を透過す
る際,プラズモンや表面プラズモン,フォノン,バンド間遷移など何らかの励起を伴いうる.
このような過程でエネルギーを失った電子を非弾性散乱電子と呼ぶ. 非弾性散乱電子は,
エネルギーを失うこと以外に, コヒーレンスを失うことが知られている [27, 81]. これら
の内, プラズモンや表面プラズモンと相互作用した電子のデコヒーレンス測定の提案があ
る [56]. さらに,プラズモン散乱については,電子線バイプリズムを用いて相互可干渉度測
定の研究ある [75, 82].しかしながら,相互可干渉度の減衰距離がバイプリズムの実効径よ
りもはるかに短いため, 相互可干渉度関数の減衰曲線の全体形状が不明である. いくつか
の理論計算による報告によれば [83–85]. プラズモンで非弾性散乱した電子の相互可干渉
度は 2–3 nm 程度で急速に減衰するとされている. さらに, 相互可干渉度関数の減衰曲線
の形状が Gaussian ではないとされている. 実効径が数 nm の絞りを用いて電子回折を取
得し, 非弾性散乱電子をエネルギーフィルターで選択することで, 非弾性散乱電子による
Airyパターンを結像させることができる. この強度分布を解析することで, 密度演算子か
ら相互可干渉度関数を求められるだろう. また, 非弾性散乱電子が非古典的な状態にある
かどうかが, Wigner関数が負の値を含むかに着目することでわかるだろう.
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図 4.5 LaB6 TEGからの電子ビームで得た Airyパターンに基づいた, Wigner関数の
再構成結果. (a) 絞り像. 破線は, 直径が実際の絞りの長軸径に等しい仮想的な絞り S ′a
を表す. 異なるビーム径 D (空間コヒーレンス長)で再構成したWigner関数 Wa(rx, qx)
(b) D = 2.0 µm (lc = 7.8 nm) (c) D = 2.8 µm (lc = 9.6 nm) (d) D = 3.5 µm (lc = 11 nm)
(e) D = 4.3 µm (lc = 13 nm) (f) D = 17 µm (lc = 264 nm) (g) D = 5.9 µm (lc = 18 nm)
(h) D = 6.9 µm (lc = 19 nm).
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図 4.6 4 次元位相空間内の 2 次元面 r = (rx, 0), q = (qx, 0) における Wigner 関
数 Wa(rx, 0, qx, 0). (a) cold FEG スポットサイズ 4, lc = 307 nm, (b) Schottky FEG
lc = 264 nm (c) LaB6 熱電子銃 lc = 11 nm.
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図 4.7 異なる空間コヒーレンス長で再構成したWigner関数のプロファイル Wa(0, qx)
の比較. (a) cold FEG スポットサイズ 3 (b) cold FEG スポットサイズ 4 (c) Schottky
FEG (d) LaB6 熱電子銃.
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本章では, Wigner 関数に関する議論を通して, 軸上輝度を算出する. 原理的には, 位相
空間原点の電流密度が光軸上を伝搬する電流を表すため,軸上輝度への換算が可能である.
ここでは,まず絞りを電子ビームが透過する系のWigner関数から,軸上輝度の式を導出す
る. この式を用いて, FEG の軸上輝度を見積る. また LaB6 熱電子銃については, 電子源
の非対称性を考慮し, 計算モデルを修正して軸上輝度を見積る. また従来の測定法に基づ
いた平均輝度の見積と比較するため, Schottky FEG についてその測定結果についても述
べる.

5.1 従来の輝度測定における問題
一般に, 輝度と呼ばれる物理量は 2 種類あり, 第 2.3.1 節で述べたように, 平均輝度と
軸上輝度である. 通常, 単に ‘輝度’ と呼ぶと平均輝度を指すことが多く, これまで報告
されているほとんどの輝度測定は, 平均輝度測定を意味している. 平均輝度の測定には,
図 2.7 に示すように, 照射面積におけるビームの角度分布を求める必要がある. 平均輝度
の測定にはいくつかの種類があるが, ほとんどすべての手法は幾何光学的な測定である
[34, 36, 37]. これはおそらく,ビームの角度分布を正確に測定することが難しいため,角度
分布を絞りを使って幾何光学的に算出することで代用していると考えられる.
平均輝度測定を位相空間で考えると, 図 2.4 に示すような分布に対して, ある範囲で平
均電流密度を測定することに対応する. 位相空間分布が一様である場合, 平均輝度と軸上
輝度は一致するが, 現実には電流分布は一様ではない. そのため平均輝度は輝度としては
過小評価される傾向がある [86]. 平均輝度測定における問題は, 第 2.3.1 節で述べたよう
に, 平均の範囲が絞りサイズやレンズ条件などに依存し, 装置や測定条件に依存すること
に起因して, 輝度測定に正確度および精度がないことである. このような問題に対して,
Wigner関数の再構成によって求めた位相空間分布から,正確な軸上輝度の算出を行う.



62 第 5章 電子源の輝度比較

5.2 Wigner関数と軸上輝度の関係
輝度は光軸上の微小立体角,微小面積内の電流で定義される. したがって,軸上輝度は直
観的には, 光軸上を横向きの運動量なく伝搬する電流に対応する. 位相空間の原点の値を
表す W(0, 0) がその電子を表す. Wigner 関数が擬確率分布であるから, 軸上輝度は, 位相
空間の全電流 J を用いて

B0 = W(0, 0)k2J (5.1)

と書ける [38]. ここで波数は, 単位を逆空間の nm−2 から sr−1 へ変換するためにかけてい
る. しかしながら,第 4章で再構成したWigner関数 Wa(r, q)は,絞りを含む回折場から再
構成したため,式 5.1と同様の関係が直接成立しない, B0 , Wa(0, 0)k2J. 以下では,このこ
とと,測定値である Wa(0, 0)と W(0, 0)の関係について議論し,軸上輝度を求める方法を述
べる.

5.2.1 FEGの軸上輝度算出

Wigner関数の原点の値 Wa(0, 0)は,式 4.14から

Wa(0, 0) =
1

(2π)2Ne

" ∞

−∞
d2µ e−ik[X( µ2 )−X(− µ2 )]γ

(µ
2
,−µ

2

)
a
(µ

2

)
ξ
(µ

2

)
a
(
−µ

2

)
ξ
(
−µ

2

)
(5.2)

と書ける. ここで,以下の 2つの近似を適用することで,式 5.2の計算を進める.

1. 絞り内の波動場の振幅が一様である.
2. 収差による位相分布が,光軸に対して偶数回転対称である.

1点目の近似は, 試料面の絞りを照射し Airyパターンを結像させるような場合, つまりほ
とんど平行照射のような場合には比較的よい近似で成り立っている. 実際に振幅がほとん
ど一様であることは, Airy パターンのフィッティング計算の結果からも確認できる. 図
5.1(a)は, cold FEGのスポットサイズ 3,ビーム径 D = 2.9 µmの Airyパターンのフィッ
ティング計算結果から得た絞り内の波動場の振幅分布である. 絞り内で振幅の傾斜による
不均一性はせいぜい 2%程度であるから振幅を一様と近似し,

ξ
(µ

2

)
ξ
(
−µ

2

)
≃ ξ2

ave (5.3)

と平均振幅 ξave で置き換える.
2点目の近似,位相分布が光軸に対して偶数回転対称な場合,

e−ik[X( µ2 )−X(− µ2 )] ≃ 1 (5.4)
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図 5.1 cold FEGのスポットサイズ 3,ビーム径 D = 2.9 µmの Airyパターンのフィッ
ティング計算結果から得た絞り内の波動場の (a)振幅分布および (b)位相分布.

が成り立つ. 一般に TEM に使用される磁界レンズでは, 収差の主な要因がデフォーカス,
球面収差, および 2 回の非点収差であることが知られている [72]. 前者の 2 つは, 光軸に
対して任意の角度の回転対称性, 後者は 2 回の回転対称性を有する [72]. 図 5.1(b) は, 先
と同じ cold FEG の Airy パターンのフィッティング計算結果から得た波動場の位相分布
である. ほとんど回転対称な位相分布であり, 式 5.4 の近似は十分成り立っていると考え
られる. これらの 2つの近似のもとで,式 5.2は

Wa(0, 0) ≃ ξ2
ave

(2π)2Ne

" ∞

−∞
d2µ γ

(
−µ

2
,
µ

2

)
a
(µ

2

)
a
(
−µ

2

)
(5.5)

となる. さらに図 4.2(a)に示すように,絞りがほとんど円形であるから, a(µ/2) = a(−µ/2)

が成り立つ. FEGの場合には,電子源強度分布が Gaussian分布であることから,そのフー
リエ変換である空間コヒーレンス関数も Gaussian分布となる. 距離 µ/2 − (−µ/2) = µ離
れた空間コヒーレンス関数の標準偏差が lc であるから,

γ
(µ

2
,−µ

2

)
= exp

(
− µ

2

2l2c

)
(5.6)

とかける. ここで, µ = |µ|である. したがって,式 5.5は, Gaussian分布を絞りの範囲まで
積分することを意味する. (µ/2) に対する積分範囲が絞り半径 da/2 であることに注意し,
位相空間原点の電流は

Wa(0, 0)k2J ≃ ξ2
avek2J
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(5.7)
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と計算できる. 式 5.7 は, コヒーレンス長が絞り径に対して十分小さい時, つまり, lc/da

がゼロに近づいていくと, ξ2
avek2Jl2c/2πNe に収束する. この収束値が W(0, 0)k2J, つまり

軸上輝度 B0 に等しいことは, 次のことから簡単にわかる. 式 5.5 は空間コヒーレンス関
数を絞り径まで積分することを意味している. コヒーレンス長が絞り径より十分短い極
限, もしくは, 絞りが存在しない系では, 空間コヒーレンス関数の全体の積分になるため,
Wa(0, 0)k2J はW(0, 0)k2J に等しくなる. したがって,軸上輝度は式 5.7の収束値に等しく,

B0 =
ξ2

avek2Jl2c
2πNe

=
k2Jl2c
2πS a

=
k2 jl2c
2π

(5.8)

となる. ここで, ξ2
aveS a = Ne であることを用いた. 図 3.16に示した FEGの jと lc の組を

式 5.8に代入し,軸上輝度を見積ることができる. 最終的な軸上輝度を,異なる lc で求めた
軸上輝度に対して, それぞれの lc の測定誤差を考慮した重み付き平均をとって見積る. lc
の測定誤差から,軸上輝度への誤差伝搬は

∆B0 =

√(
dB0

dlc

)2

∆l2c

=
k2 jlc
π
∆lc (5.9)

と計算できる. 異なる lc で見積ったデータに対する重みを w = (∆B0)−2 とし, 軸上輝度の
重み付き平均 B̄0 および重み付きの標準偏差 σweight を

B̄0 =

n∑
k

wkB0k

n∑
k

wk

, (5.10)

σweight =

√√√√√√√√√√√√√√√√
n∑
k

wk(B0k − B̄0)2

(n − 1)
n∑
k

wk

(5.11)

で求める. ここで, B0k は各 lc における軸上輝度, n は標本数を表す. cold FEG およ
び Schottky FEG について, それぞれ最終的な軸上輝度を (7.2 ± 0.6) × 1012 A m−2 sr−1,
(2.5 ± 0.1) × 1012 A m−2 sr−1 と見積った. 図 5.2に, cold FEGと Schottky FEGについて,
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式 5.2で求めた位相空間原点の電流密度 Wa(0, 0)k2J の測定結果と,決定した B0 の値によ
る式 5.7 の曲線を示している. 測定点に対して, 曲線がよくあっていることは式 5.7 およ
び 5.8の正しさを示している.

1 10

109

1011

1013
W

a(0
,0

)k
2 J 

/A
 m

-2
 sr

-1

lc /da

Schottky FEG

LaB6

cold FEG

spotsize4

spotsize3

LaB6 actual

B0

B0

B0

図 5.2 位相空間原点の電流密度と lc/da の関係. lc はコヒーレンス長, da は絞り直径
である. cold FEG および Schottky FEG の測定データに対する実線の曲線は式 5.7 で
描かれている. LaB6 熱電子銃のデータに対する実線の曲線は式 5.12, 点線の曲線は式
5.13で描かれている. 実線の曲線の lc/da ≪ 1における値が軸上輝度に対応する.

5.2.2 LaB6 熱電子銃の軸上輝度算出

LaB6 熱電子銃の場合, FEGと異なる点は,図 3.3に示したように電子源の強度分布が非
対称であること, および楕円の絞りを使用していることの 2 点である. これらは, FEG に
ついて式 5.7 を計算する上で前提とした Gaussian の強度分布および, ほぼ真円の絞りが
使えないため, 式 5.7 を LaB6 熱電子銃に適用することはできない. 式 5.2 に戻り, LaB6

熱電子銃に適用可能なモデルを考える.
絞り形状については第 4.2 節と同様に, 図 4.5(a) で示した仮想的な真円の絞り関数

a′(µ/2) を用い, Airy パターンのフィッティング計算から求めた ξ(r), X(r) をその範囲ま
で外挿する. 第 3.1.3節で述べたように, 電子源強度分布の非対称性は, フィラメントの傾
き, ガンコイルのアライメントずれ, およびそれらの経時変化に起因するため, フィラメン
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(a)

(b) (c)

図 5.3 電子源の性質を表す空間コヒーレンス関数 γintrinsic(r1, r2) の構成. (a)
γintrinsic(r1, r2) の角度プロファイルは, 非対称な空間コヒーレンス関数 γf(r1, r2) の長
軸 γflong (rl1, rl2)のプロファイルに等しいように構成する. rl1, rl2 は,空間コヒーレンス関
数の長軸に沿った座標を表す. (b) フィラメント像をフーリエ変換して得た空間コヒー
レンス関数の例 (c)実際に (b)の長軸に沿った γflong (rl1, rl2)から構成した γintrinsic(r1, r2).

ト像の短軸が電子源そのものの性質を反映している. 空間コヒーレンス関数はフィラメン
ト像のフーリエ変換 γf(r1, r2) = F [S f(q)] であるから, 空間コヒーレンス関数の長軸が電
子源の性質を反映している. アライメントのずれなどの影響を取り除いて, 電子源のその
ものの性質を反映した軸上輝度を見積るため, 空間コヒーレンス関数の長軸 γflong (rl1, rl2)

から回転対称な空間コヒーレンス関数 γintrinsic(r1, r2) を構成する. 図 5.3(a) にその構成法
を示しており, γintrinsic(r1, r2)の任意の角度プロファイルが γflong (rl1, rl2)となるようにとる.
図 5.3(b)および (c)は, それぞれ, 非対称な空間コヒーレンス関数 γf(r1, r2)とその長軸か
ら構成した空間コヒーレンス関数 γintrinsic(r1, r2) である. 空間コヒーレンス関数と絞り関
数を修正し,位相空間原点の電流は,

Wa(0, 0)k2J′ =
ξ2

avek2J′

(2π)2N′e

" ∞

−∞
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2
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2
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(µ
2

)
(5.12)

となる. ここで, J′, N′e は,仮想的な絞り S ′a 内の電流および電子数である. これらは外挿し
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た波動場の振幅から求められる. また絞り関数について, a′(µ/2) = a′(−µ/2)が成り立つこ
とを用いた. また FEG の場合と同様に, 波動場の振幅を平均に置き換え, 位相分布に関す
る近似 e−ik[X(µ/2)−X(−µ/2)] ≃ 1も用いた.
式 5.12 は, FEG の場合の式 5.7 と同様に, γintrinsic(µ/2,−µ/2) の標準偏差である lc と,
積分範囲を決める絞り関数 a′(µ/2) の直径 da に対する依存性を持つ. 式 5.7 と同様に, 式
5.12も lc/da ≪ 1の領域では, 絞りに対して空間コヒーレンス関数の拡がりが十分狭くな
るため, 空間コヒーレンス関数全体を積分することと等価になる. そのため, lc/da がゼロ
に近づくと,式 5.12も軸上輝度に収束する.
図 5.2 中の紫丸が, LaB6 熱電子銃について, 式 5.2 内の γ(µ/2,−µ/2) を

γintrinsic(µ/2,−µ/2) で, 絞り関数を a′(µ/2) で置き換えて計算した Wa(0, 0)k2J の測
定結果である. この測定値は, 表 3.3 および図 3.16 に示すエミッション電流の変化の補
正をしている. 1 点のデータに対して, 式 5.12 の曲線を決定し, 収束値である縦軸との交
点から軸上輝度を求めることが可能である. 複数のデータに対する, 平均をとる操作とし
て, 式 5.12 の係数 ξ2

avek2J′/(2π)2N′e = k2 j/(2π)2 をパラメータとし, フィッティング計算
を行う. フィッティング計算時に, lc に対する測定誤差を考慮するため, 各点に対して式
5.9で見積った重み (∆B0)−2 をつけた. 図 5.2中の紫の実線がその結果であり,軸上輝度を
(7.0 ± 0.4) × 109 A m−2 sr−1 と見積った.

3 種類の電子源について見積った軸上輝度の値と, いくつかの文献から抜粋した平均輝
度の値 [1, 2, 7] を表 5.1 に示す. また, 加速電圧で割った換算輝度の値も表 5.1 に示して
いる. 換算輝度は加速電圧に依存しない値で, SEM分野でよく用いられる. cold FEGの不
確かさが Schottky FEG に比べて大きい原因は, エミッション電流の不安定性が原因だと
考えられる. 一般に, cold FEG は表面に敏感なことから, エミッションが不安定であるこ
とが知られている [2]. 真空技術の向上により,近年は改善されつつあるが, Schottky FEG
ほどの安定性はない.
一般に言及されている平均輝度は, 文献によって異なる. さきに述べた平均輝度測定に
正確性がないことに加え, 個別の電子源に依存する点があることがその原因だと考えられ
る. 一般に, FEGの輝度はチップ先端形状 [37]や引き出し電圧 [87],他にもアノード電圧
に依存すると考えられる. LaB6 熱電子銃についてもフィラメントの先端形状や真空度に
依存し [88], 他にもウェーネルトバイアスに依存すると考えられる. LaB6 熱電子銃の測
定結果が, 平均輝度の値と比較し低い原因は, このような電子銃の駆動条件や真空環境に
よって,実際に輝度が低かったと考えられる. このようなことから,平均輝度の値と詳しく
比較することに意義はないが,大きな解離がないことは確認できる. 本手法の優位性は,個
別の電子源に対して,精度および確度よく軸上輝度を決定できる点である.
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表 5.1 加速電圧 200 kVで測定した軸上輝度 B0 と, 文献から抜粋した FEGの平均輝
度 B̄の値 [1, 2, 7]および LaB6 熱電子銃の平均輝度の値 [1, 7]. それぞれを加速電圧で
割った換算輝度 Br0 = B0/200 kV,および B̄r = B̄/200 kVも示している.

B0/A m−2 sr−1 B̄/A m−2 sr−1 Br0/A m−2 sr−1 V−1 B̄r/A m−2 sr−1 V−1

cold FEG (7.2±0.6)×1012 (2−20)×1012 (3.6 ± 0.3) × 107 (1 − 10) × 107

Schottky FEG (2.5±0.1)×1012 (2−10)×1012 (1.3 ± 0.1) × 107 (1 − 5) × 107

LaB6 TEG (7.0±0.4)×109 (2−10)×1010 (3.5 ± 0.2) × 104 (1 − 5) × 105

5.3 考察
5.3.1 熱電子銃の実使用下の軸上輝度

LaB6 熱電子銃について, 軸上輝度の見積りに電子源の性質を示す対称な空間コヒーレ
ンス関数 γintrinsic(µ/2,−µ/2)を用いた. 式 5.12で, γintrinsic(µ/2,−µ/2)の代わりに非対称な
空間コヒーレンス関数 γf(µ/2,−µ/2)を用い

Wa(0, 0)k2J′ =
ξ2

avek2J′

(2π)2N′e

" ∞

−∞
d2µ γf

(µ
2
,−µ

2

)
a′

(µ
2

)
(5.13)

で軸上輝度を算出すると,実際の使用条件下における軸上輝度の見積が可能である. 式 5.2
内の γ(µ/2,−µ/2)を γf(µ/2,−µ/2)で, 絞り関数を a′(µ/2)で置き換えて計算した, 位相空
間原点の電流密度の測定結果と, 式 5.13によるフィッティング曲線を, それぞれ図 5.2内
のグレーの三角と点線で示している. フィッティング曲線と縦軸との交点から減少した輝
度は, (6.0 ± 0.2) × 109 A m−2 sr−1 と見積もった. このことは,フィラメントの傾斜やミスア
ライメントによって, ミスアライメントがない理想的な駆動条件と比較して少なくとも輝
度は 15% 程度低下することを意味する. 実際には, エミッション電流の変化があるため,
これ以上の減少幅と予測される.

5.3.2 平均輝度測定との比較

絞りを用いた平均輝度測定の一つは, 図 5.4(a) に示すような光学系で実施される. この
手法では, 試料面にビームを集束させ, 試料面のビームの集光径と角度分布とを別々に測
定する. ビームの角度分布は CL2レンズ面にある絞り (CL絞り)の直径で決まり,開き角
α に等しくなる. 実際の TEM では, CL 絞りは CL2 の直下にあることがほとんどである
が,開き角が絞りで決まることに変わりはない.
試料面におけるビーム半径 rは,試料面に集束したビームをカメラで撮影し,半値幅を測
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図 5.4 平均輝度測定の系. (a) 試料面より上の TEM 光学系. (b) 収束電子回折と開き
角の関係. ディスク径が開き角と一致する.

定する. 図 5.5(a)は, Schottky FEGで撮影した収束したビームの測定例である. 開き角は,
試料面に単結晶試料をおき収束電子回折 (Convergent beam electron diffraction, CBED)
の測定から決定できる. これは, 図 5.4(b) に示すように, CBED ディスク径が開き角と一
致することから, 回折波の散乱ベクトルを用いて逆空間を校正し開き角を算出できる. さ
らに,ビーム電流 ∆J を Faradayカップで測定し,平均輝度は

B̄ =
∆J

πr2πα2 (5.14)

で求めることができる.

2 nm 2 nm-1

(a) (b)

図 5.5 平均輝度測定. (a)試料面に形成したクロスオーバー. (b) Si(100)の収束電子回
折 (CBED)パターン. クロスオーバーの半値幅 r と, CBEDディスクからビームの開き
角 αを測定.
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図 5.5(a), (b)は, Schottky FEGについて平均輝度測定を実施した結果で,収束したビー
ムと Si(100)の CBEDである. CL絞りを 20 µmに固定し,スポットサイズを変えて同様
の測定を実施した. 各スポットサイズにおける平均輝度の測定結果を表 5.2 にまとめた.
スポットサイズによって, 得られた値は最大で倍程度異なっており, 測定に精度がないこ
とを示している. また, 平均輝度値が軸上輝度を上回っているのは, ∆J にビームの半値幅
r の範囲外の電流の寄与も含めているためである. つまりエミッタンスの範囲の取り方と,
電流測定の範囲が一致していない. このことは,測定の正確度が低いことを示している.

表 5.2 平均輝度の測定の結果.

Spot size B̄/A m−2 sr−1

1 1.3 × 1013

2 1.1 × 1013

3 8.7 × 1012

4 7.7 × 1012

5 6.2 × 1012

異なる平均輝度の求め方として, 式 5.8 と同様に, ビームに関する物理量で表す方法が
考えられる. 平均輝度が B̄ = ∆J/∆S∆Ω であるから, ∆S∆Ω を他の物理量で表せればよ
い. Airy パターンの測定系で考えると, ビームの実空間の面積は絞り面積に等しいので,
∆S = π(da/2)2 としてよい. 立体角の拡がりは,ビームの角度拡がりを ∆αとおくと

∆Ω = π(∆α)2

= π

(
∆qλ
2π

)2

(5.15)

とかける. ここで, ∆q はビームの波数 (逆) 空間における拡がりを表す. ∆q を波面湾曲の
影響 ∆qwc と,部分コヒーレンスによる影響 ∆qc に分け, ∆q = ∆qc + ∆qwc とかく. Airyパ
ターンの測定では,軸上の狭い領域に SA絞りを挿入し,絞りを平行照射に近い条件で照明
しているため,波面湾曲を無視し, ∆q ≃ ∆qc = 1/lc と近似する. ∆S∆Ωは,

∆S∆Ω ≃ π
(

da

2

)2

π

(
λ

2πlc

)2

=
d2

aλ
2

16l2c
(5.16)
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と近似できる. したがって,平均輝度は

B̄ =
∆J
∆S∆Ω

≃ 16∆Jl2c
d2

aλ2

= 4π j
l2c
λ2 (5.17)

となる. ここで, j = ∆J/π(da/2)2 が成り立つことを用いた. 同様の式は別の方法でも導か
れている [35]. この式は, 式 5.8と比較して 2倍大きいが, その原因は, 実空間の電流密度
jに波数 (逆)空間の拡がり ∆kの範囲外からの寄与も含むためである. この近似や,先に述
べた CBED の手法でも, 実空間もしくは, 角度空間のいずれかに絞りを使用すると, 他方
の空間では Gaussianのような分布に対して半値幅や標準偏差などを代表値として計算に
用いる. このような手法を用いると, 平均輝度を正しく算出するには分布の範囲外にある
電流を取り除く補正をしない限り,値が大きくなる傾向がある.
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まとめと展望

本研究では, 電子ビームのコヒーレンスおよび電子源輝度の精密測定法を開発した. 開
発した手法を cold FEG, Shottky FEG, LaB6 熱電子銃に適用し, 3種類の電子源を比較し
た. 以下では得られた成果をまとめる.
第 2 章では, 電子ビームの特性を表すコヒーレンスの定義について述べ, 位相空間分布
である Wigner 関数と電子源性能を示す輝度との関係について述べた. さらに測定する
cold FEG, Shottky FEG, LaB6 熱電子銃について,コヒーレンスと輝度の違いを,それらの
電子放出機構の違いから定性的に述べた.
第 3 章では, 電子ビームの空間コヒーレンス測定について述べた. FEG に適用した手
法を改良し, LaB6 熱電子銃からの電子ビームの空間コヒーレンスを定量評価した. 空間
コヒーレンス評価として一般的な電子線バイプリズムを用いる手法と比較し, コヒーレン
ス長がバイプリズムの実効径よりも短い, もしくは同程度である場合には干渉縞が得られ
ないため,空間コヒーレンスに劣る熱電子ビームでは本手法に優位性があることを述べた.
また FEGと比較し,試料面の電流密度を同程度にした時,コヒーレンスが 1桁半異なるこ
とを初めて定量的に示した.
第 4 章では, 電子ビームのWigner 関数再構成について述べた. 第 3 章で述べたコヒー
レンス測定を応用して,電子の状態を記述する密度演算子および, Wigner関数の再構成法
を提案した. 3種類の電子源から生成した電子ビームのWigner関数を再構成し比較した.
ビームの電子状態の測定法として, 密度演算子を用いて, デコヒーレンス測定など量子測
定への応用が可能なことを述べた.
第 5章では, Wigner関数を用いた軸上輝度の算出について述べた. Wigner関数を用い
た考察から, 軸上輝度を電子ビームの物理量で表す式を導出した. 直接測定ができない軸
上輝度をコヒーレンス長および電流密度で表したことによって, 軸上輝度を求めることが
可能になった. cold FEG および Schottky FEG に適用し, 軸上輝度を求めた. LaB6 熱電
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子銃に適用するため,計算モデルを修正し,軸上輝度を求めた.
開発した手法の直接的な意義は, コヒーレンスだけでなく軸上輝度を同時に, かつ正確
に測定できることである. 原理的には, ある 1 点のコヒーレンス長を測定すれば, 軸上輝
度を求めることが可能である. この手法を用いて, フォトカソードや新しい FEG チップ
[10–15]など,新しい電子源に対して軸上輝度の定量測定が可能である. 正確な測定によっ
て,パラメータの最適化により電子源の性能向上が期待される. また,既存の電子源につい
ても, 経時劣化による性能のモニタリングなどの応用が期待できる. 真空度や引き出し電
圧, チップ形状などの駆動条件を変え, 劣化スピードなどの違いが明らかになればより高
性能な電子源の開発に役立つだろう.
様々な電子源の中でもフォトカソードは高輝度化が望まれている. これは, 量子効率が
低くビーム電流が低いことが応用上の課題になっていることが多いためである. 実際, 取
得画像が多くなる時間分解計測では, その測定時間は極めて長くなる傾向がある. さらに,
量子効率のよいフォトカソードの実現は, 電子顕微鏡分野で研究されていた計測手法と組
み合わせ,様々な時間分解計測を可能にする. 例えば,本研究で用いたコヒーレンス評価法
を応用して, 電子回折位相イメージングが可能である [30–33]. 位相イメージングは, 微視
的な電磁場分布の計測に有用な手法である. FEGでは, 電子線ホログラフィーや回折位相
イメージングといった位相イメージングが一般的に用いられているが, フォトカソードか
ら生成したパルス電子を用いた時間分解位相イメージングは実現されていない. パルス電
子で実現できれば, 微視的な電磁場の時間分解計測が可能となり, 新しい計測手法となり
うる. 一部のフォトカソードで,電子線ホログラフィーが試されているが,電子ビームの電
流量が低いことから,長時間露光が必要になることが課題になっている [89].
現在使われているフォトカソードの中で, 最も量子効率がよく十分なビーム電流を生成
できるのは, 表面にセシウムをつけることで負の電子親和力を実現したガリウム砒素およ
び窒化ガリウムの半導体フォトカソード [18, 24]である. 従来の金属や LaB6 の量子効率
が 10−5 のオーダーであるのに対し, これらの半導体フォトカソードは 0.01–0.1程度と数
桁高い [18, 24]. 実際に, 半導体フォトカソードを用いて電子線ホログラフィーによるコ
ヒーレンス評価も実現されている [90]. これらの半導体フォトカソード [24, 25, 90]に本
手法を適用することで, 電子回折位相イメージングが実現できるだろう. 一方で, これら
の半導体フォトカソードは表面状態に敏感という特徴があることから, 超高真空環境を必
要とする. セシウムの蒸着機構も必要とするため, 通常の TEM にそのままこれらのフォ
トカソードを取り付けることは容易ではない. 量子効率がよく, 取扱いが容易なフォトカ
ソードの開発が望まれる.
最後に, 異なる手法による Wigner 関数の再構成について検討し, 本研究の締めくくり
とする. 本手法では, Airy パターンの強度分布を解析することで, 電子の波動場を決定し,
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Wigner 関数を再構成した. この手法で重要なことは, 失われた波動の位相情報とコヒー
レンスを逆空間の強度解析から再現している点である. 波動場の位相情報の回復には, 何
らかの反復計算によって求める手続きが一般的である. 計算手続きの煩雑性を考慮する
と, 強度測定から直接 Wigner 関数を再構成することができれば, より簡便に測定が実施
できる. このアプローチが位相空間トモグラフィー [45] である. 仮に位相空間トモグラ
フィーが実現できれば, Airy パターンのフィッティング計算なく, Wigner 関数が求めれ
れる. さらに位相回復の反復計算なく, Wigner関数から実空間の波動場が求められるとい
うメリットがある. レンズ系の問題から位相空間トモグラフィーは電子線ホログラフィー
では不可能とされた [48]. 一方で, Airy パターンの結像には, 絞りにビームを照射するだ
けであり, 電子線ホログラフィーよりもフォーカスの調整範囲が広く十分なフォーカスシ
リーズ像を撮影できる可能性がある.
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