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研 究 課題 試料損傷のない高解像度電子覇撒鏡観察法の研究

1.はしがき

電子銃,電子レンズなどの改良や高加速電圧化により,電子薪徽鏡(以下電顕と略

記する)の高性能化が進み,原子寸法オーダの超微細構造の観察が可能となって来たo

一方,観察の高解像度化にともない,これまでの観察法では損傷を受けたあとの変形

･変質した試料を観察する結果となっていることも分かってきたo高解像度観察を裏

に意味のある観察にし,物性研究および材料開発において急がれている新たな転回に

対応するためには,試料損傷のない状態の試料構造を親察するのが不可欠であるo試

料損傷は電子と試料原子との相互作用に基づく種々の要因によって起こるため,試料

損傷を軽減するためには照射電子線量を減少するのが本質的に重要であるo

本研究は.電子線波長の短くできる超高圧電顕によって高分欝能を得,また高感度

電子検出ができ,しかも弾性散乱電子,非弾性散乱電子,非散乱電子の分離･検出に

よって得られる多くの情報を有効に活用した像コントラストの増強セノイズ除去が容

易にできる走査透過電顕モードを採用して,試料への電子線照射量を格段に減少させ

ようとするものである｡そのために必要な電子光学系を開発し.また像コントラスト

の増強およびノイズ除去の方法を確立して.試料損傷のない観察法を実証するととも

に,試料損傷に対する基礎データも得ることを目的に,昭和62年鹿-平成元年度の

3ケ年にわたって遂行した｡

電顕の改良をともなった電界放出電子銃の搭載,信号演算システムの開発,各種悟

号電子の分離･検出法の確立.信号演算によるコントラスト増強法の確立,ノイズ除

去,照射電流密度の損傷への影哲の検討についての本研究を行った結果,試料損傷の

ない高解像度観察法を確立することができたo
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2.研究範織

研究代表者:日比野倫夫(名古屋大学･工学部･教授)

研究分担者:丸努 進(名古屋大学･工学部･教授) (昭和63年産まで)

〝

:下山 宏(名古屋大学･工学部･助教授)

〝

:杉山せつ子(名古屋大学･工学部･助手)

･

:花井孝明(名古屋大学･工学部･講師)

･

:内川嘉樹(名古屋大学･工学部･教授)

3.研究経費

昭和62年度 14. 400千円

昭和63年度 3, 000千円

平成元年度 1, 900千円

19, 300千円
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4.研究発表

1会pA:
発表者 テーマ名 学会誌名等 等号頁年

丸努進, Constructionofahjghvoltagescanning HavaiiSeninar p.l5(l987)

p.21(1987)

p.10(1987)

p.79(1%7)

p.5(1987)

22,suppl.,

す28,(1987)

56,1,p.97

日比野倫夫

下山宏他

丸勢進,

transmjssionelectronmicroscope

DevelopementoffieldemissiongunforlHV

onElect｢on

Hicroscopy

HawaiiSeminar

elect｢onmic｢oscope

AHighVoltageScanningTransmission

onEⅠect｢on

Hicroscopy

Hitachi

日比野倫夫

内川嘉樹他

日比野倫夫.
花井孝明,

丸努進他

丸勢進

内)tI嘉樹他

丸勢進他

日比野倫夫,

ElectronMicroscopeDevelopedatNagoya

University

VoltageCont｢astHechanismofSEHⅠmages

ⅠnstrumentNews

Hicrobean

OverPassivatedDevices

電子レンズの球面収差低減の話

HistoryofETectronHicroscopesinJapan

低加速SEMによる半導体デ′くイス二次電子像の

Ana暮ysis1987

日本電子顕微鏡学
会分科会資料

電子顕微銃

応用物理

J.Elect｢on

コントラストメカニズム (1987)

PointCathodeE]ectronGunUsingEIectron 37,1,p.1

BombardmentforCathodeTipHeating Hic｢oscopy (1988)

ReductionofStastisticalNoiseofE]ectrons Elect｢on p.63(l988)

p.69(1988)

p.207(1988)

41,p.57

丸勢進他 inSTEH Microscopy1988

丸勢進他

丸勢進,

PointCathodeEIectronGunUsingEIectron Electron

BeamHeating:NumericalAnalysisofBombarding

EIectronBeamforCathodeTipHeating

NewTrendofHV-STEM-Deve]opmentofField

Mic｢oscopy1988

[lect｢on

下山宏 [missionGunfo｢HV[H- Microscopy1988

下山宏

内川嘉樹他

内川嘉樹他

磁界重畳型電界放出電子銃の電子光学的特性の 豊田研究報告

ⅠEEE丁｢ans.Hag.,

Scanning

理論的解析 (1988)

FundamentatStudyforHighAccuracy 24.l.p.295

Calculationof3-DEtect｢omagneticFie】d (l988)

SEHVoltageContrastHechanismofPassivated 10,1,P.3

Devices
.(l988)
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,発表者
テーマ名 学会誌名等 等号頁年

I下山宏

日比野倫夫

下山宏他

日比野倫夫

日比野倫夫他

日比野倫夫,

一道高圧電子顕微鏡用電界放出電子銃の開発

入射電子統計ノイズの除去によるS丁EMの像質

学振141委員会

第60固研究会資料

学振141委員会

No.675p.32

(1989)

No.690p.39

の改善 第6l回研究会突料 (1989)

Emitte｢andEⅠect｢onGun

検出.記鐘

DetectionandReco｢ding

AHigh-VoltageScanningTransmjssjon

J.E)ectron

Hicroscopy

日本電子顕微鏡
学会分科会資料

｣.Elect｢on

Mic｢oscopy

J.EIect｢on

38,suppl.,

訂s1(1989)

p.20(1989)

38,suppl.,

6Ts23(1989)

12,3,p.296

.下山宏.
丸努進

内川嘉樹他

内川嘉樹他

I

EーectronHicroscopeatNagoyaUniversity

ANoveJTechniqueforVoltageHeasurements

Hicroscopy

Technique--

J.EIect｢on

市989)

38,1,p.6

ofPassivationLayerinSEH Hjcroscopy TT989)

ALineCathodeEfectronGunofthePierce- Jpn.J.Applied 28,2,p.267

丁ypeDesign Physics 市989)

(2)口頭発表

.発表者
テーマ名 学会等名 発表年月

日比野倫夫他

下山宏飽

内川嘉樹他

内川嘉樹他

日比野倫夫他

花井孝明,

S丁EMにおける各種信号電子像のSN比

Boe｢sch効果のモンテカルロ計算結果の評価法

SEM用高精細度画像処理システムの開発

電位コントラストの2次電子エネノレギ一分析

不均一支持膜上のAu原子のSTEM観察に

日本電子顕微鏡学会
第43回学術講演会

日本電子顕故鏡学会
第43国学術講演会

日本電子顕微鏡学会
第43国学術講演会

日本電子顕微鏡学会
第43国学術講演会

昭和62年度電気関係

l987.5

l987.5

l987.5

1987.5

1987.10

1987.10

おけるSN比

超高圧STEMにおける無染色タ′くコモザイク

学会東海支部連合
大会

昭和62年度電気関係
日比野倫夫他 ウイルス像のSN比 学会東海支部連合

大会
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発表者 テーマ名 学会等名 発表年月
花井孝明,

日比野倫夫他

花井孝明,

日比野倫夫他

下山宏他

下山宏他

内川嘉樹他

花井孝明

内川嘉樹他

日比野倫夫,
丸勢進

下山宏,
丸努進他

丸勢進他

丸勢進.他

下山宏,
丸勢進他

日比野倫夫.

薄膜レンズ特性の形状による変化

走査透過電子顕微鏡における像ノイズの測定

Boersch効果に起因する電子ビーム中の密度

昭和62年度電気関係
学会東海支部連合,

大会

昭和62年度電気関係
学会東海支部連合
大会

昭和62年鹿電気関係

1987.10

1987.10

1987.10

l987.lO

1987.10

1987.12

1988.3

1988.6

1988.6

l988.6

1988.6

1988.6

1988.6

1988.6

分布の変化

RemoldingによるWFieldEmitterの再生

走査型電顕用画像処理システムの開発

電子レンズの高次軸上収差

表面電荷法の離散化誤差の解析

S丁巨Mにおける電子統計ノイズの低減

電界放出型電子銃用加.減速電子レンズの特性

局所加熱したボイン卜陰極の温度分布と形状変化

電子衝撃加熱型電子銃の衝撃電子密度分布

電子線プローブ作製装置における8oerschEffect

P46粉末蛍光体およびYAG単結晶の戎光.

学会東海支部連合
大会

昭和62年鹿電気関係
学会東海支部連合
大会

昭和62年度電気関係
学会東海支部連合
大会

日本電子顕微鏡学会
分科会

昭和63年電気学会
全国大会

日本電子顕微鏡学会
第44国学術講演会

日本電子覇敬鏡学会
第44回学術講演会

日本電子覇徽銃学会
第44国学術講演会

日本電子顕微鏡学会
第44国学術講演会

日本電子顕微鏡学会
第44国学術講演会

日本電子顕微鏡学会
丸努進他 感度特性 第44国学術講演会

内川嘉樹他 電位コントラストの2次電子分光 日本電子顕微鏡学会
第44同学術講演会
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発表者 テーマ名 学会等名 発表年月
日比野倫夫

日比野倫夫,

超高圧STEM

超高圧電顕における電子エネルギー損失分光法

日本電子顕微鏡学会
関西支部特別講演会

昭和63年度電気関係

1988.6

1988.9

1988.9

1988.9

1988.9

1988.9

1988.9

丸勢進他

花井孝明.

日比野倫夫他

花井孝明~,

の検出器の検討

ディジタル表示された像のS/N比と諾別限界

STEMとCTEMにおける電子線照射損傷の

学会東海支部連合

大会

昭和63年度電気関係
学会東海支部連合

大会

昭和63年度電気関係
日比野倫夫,
丸勢進他

下山宏.
丸勢進他

下山宏,

比較

磁界重畳型電界放出電子銃の電子光学的特性

磁界重畳型低加速pointcathode無電子銃の

学会東海支部連合

大会

昭和63年度電気関係
学会東海支部連合

大会

昭和63年度電気関係
丸勢進他

下山宏,

特性

電界放出型電子銃用3電極加.減速電子レンズ

学会東海支部連合
大会

昭和63年度電気関係
丸勢進他

lt

の特性 学会東海支部連合
大会

丸勢 進 他

丸勢 進 他

内川嘉樹 他

日比野倫夫

内川嘉樹 他

内川嘉樹 他

電子衝撃加熱型電子銃の衝撃電子ビーム密度分布

局所加熱したポイント陰極の温度分布と形状変化

2次電子分光による電位コントラストの定量化

薄膜レンズを用いる球面収差補正のはなし

S EMにおける電子計数画像

電子計数法によるS EMの2次電子検出

昭和63年度電気関係
学会東海支部連合

大会

昭和63年度電気関係
学会東海支部連合

大会

昭和63年度電気関係
学会東海支部連合
大会

日本電子顕微鏡学会
分科会

日本電子顕微鏡学会
第45回学術講演会

日本電子串微鏡学会
第45回学術講演会

1988. 9

1988. 9

1988. 9

1989. 4

1989. 5

1989. 5
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発表者 テーマ名 学会等名 発表年月
丸勢進

日比野倫夫,

電子顕微鏡の現状と将来-鏡休閑係-

S丁EMシンチレ一夕としてのYAG単結晶の

日本電子顕微鏡学会
第45国学輪講読会

日本電子顕微鏡学会

1989.6

1989.6

1989.6

1989.6

1989.6

l989.10

1989.10

1989.10

1989.10

1989.10

1989.10

1989.10

丸努進他 特性 第45国学術講演会

花井孝明.

日比野倫夫,
丸勢進他

丸努進他

内川嘉樹,

下山宏他

花井孝明,

雑音のある像のデコンポリユーション処理

電子衝撃局所加熱型電子銃:衝撃電子ビームの

日本電子範敬鏡学会
第45国学術講演会

日本電子素敵鏡学会
数値解析 第45国学術講演会

超高圧電子顕微鏡加速皆のレンズ特性

サイドエントリー型薄膜レンズによるプローブ

日本電子顕微鏡学会
第45同学術講演会

平成元年度電気関係
日比野倫夫他

花井孝明,

フォーミングレンズの球面収差補正

走査透過電子顕微鏡像のデコンポリユーション

学会東海支部連合
大会

平成元年度電気関係
日比野倫夫他

日比野倫夫,

処理

入射電子による規格化を用いたS丁EMの統計

学会東海支部連合

大会

平成元年度電気関係
丸勢進他

花井孝明,

ノイズの低減

信号間ディジタル演算による入射電子の統計ノ

学会東海支部連合
大会

平成元年度電気関係

日比野倫夫他

下山宏他

下山宏他

下山宏他

イズの除去

磁界重畳型砥加速電界放出電子銃の特性

電子銃におけるBoerschEffectの計算積シミユ

学会東海支部連合

大会

平成元年度電気関係
学会東海支部連合
大会

平成元年度電気関係
レーション

電子間相互作用によるエネルギー分布幅増大効

学会東海支部連合

大会

平成元年度電気関係
果の計算額シミュレーション 学会東海支部連合

日比野倫夫 STEMシンチレ一夕としてのYAG単結晶の
特性

大会

総合研究(A)報告会 1990. 1
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5.研究成果

本研究により得られた主な成果をまとめて,以下に記述する｡

(1)超高圧電界放出電子銃

本研究に使用する,本学に設置されている超高圧走査透過電子薪徽鏡(以下電顕と

略記する)に必要な改良を行って電界放出電子銃を搭載し,安定な電界放出電流を得

ることに成功した｡

1)真空の改良

電界放出電子銃の安定な動作のためには,少なくとも10-8｢a台前半の超高真空の

達成が不可欠である｡そのため,図1のように,電界放出電子銃の上部に10 /

secのイオンポンプ( I P(1))を6台対称的に配置し,さらにそのすぐ下部に20

/secのイオンポンプ(IP(2))を2台,合計100 / secの排気速度で電子銃室

を直接排気できる構造とした｡セラミックス製の加速管部を含め,電子銃都全体は

十分な高温でべ-ク可能であり,特に第1陽極はぺ-ク用ヒーターを内蔵し,超高

真空の達成に万全を期した｡

その結果,放出電子流を流さない場合, IP(1) (60 /see)およびIP(2)

(40 /see )のイオン電流は.それぞれ40nA,30nA程度となったoそれぞれの排

気速度に対応するイオンポンプのイオン電流一圧力の較正曲線を外挿して裏空度を

推定すると.上記イオン電流は,それぞれ8×10-9pa(- 6×10-ll Torr)および

1.5×10-8pa (- 1.1×10-10 Torr)に対応することとなる｡電界放出電子銃の下

部にあるgate valveを開き,放出電子流を流すと,イオン電流は約20-30%増加

するoこの場合,加速管下部の真空度は.約9×10-7pa( - Tx10-9Torr)であるo

2)電界放出電子銃のモニター･コントロールシステム

1000kVの高電圧下にある電子銃の動作を正確にモニター,コントロールするため

に,光ファイバーを高電圧-アースの間の信号伝送媒体とするシステムの確立を待

ったG

囲2に,電界放出電子銃の動作コントロールおよびモニター回路のブロック図を

示す｡電界放出電子銃の動作にあたって必要なイオンポンプ用の高圧電源(High

Voltage Power Supply-HVPS)･Vl用HVPS･ V2用HVPS,磁界レンズ用電流源･

- 8 -



100mm

図1超高圧電子顕微鏡用電界放出電子銃の構造

-

9
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_⊥
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I

図2 電界放出電子銃の動作コントロールおよびモニター国務のブロック図



deflector用電流源ならびにその関連回路は,すべて電子銃部の1000kVの電位空間

に配置してある｡これら電源の出力は,いずれも絶縁棒を介してポテンショメータ

を変化させることにより,鏡体アース側からステツビング･モータによりコントロ

ールできるようになっている｡ Vl I V2は･それぞれ0--6kV,0-+30kVの

範囲で連続可変できるoまた,各種回路のon/offおよび切り換えに必要なスイッチ

頼も,絶縁棒を介して鏡体アース側から操作される.また電界放出tipのflashing

はフィルターコンデンサ固持を通してなされる｡

電界放出電子銃の動作状態をモニターするために.高電圧側に光ファイJト用送

･受信器を3台.鏡体アース側に受信器を3台設けてある｡電子銃葦の真空度,放

出電子乱Vl電圧･ V2電圧,バッテリー電圧などのアナtjグ信号は･送信器に

おいて一旦A/D変換されたのち, E/0 (Electric/Optical)変換され,絶縁特性の

康れた光ファイJトを通して鏡体アース側の受信器に送られるo受信器に入力され

た光信号は0/[, D/A変換され,鏡体アース側で各種アナログ信号をモニターでき

ることになる｡それと同時に,真空度の異常低下,放出電子流の異常増大,放電な

どの異常事寒が発生した場合には･リレー回路を駆動することによりI Vl I V2

電圧を直ちに遮断して電界放出tipの破壊を防ぐとともに,どの部分で異常事態が

発生したかをモニターできるようになっている｡図3は放電が生じた場合の安全回

路の動作の一例を示す｡すなわち放電が生じた場合･安全回路の働きにより･ VI

V2電圧が遮断され一旦は放出電子流が0となるが･再度Vl電圧を印加すると･

放出電子流は再び流れはじめ,確かにFE tipが保護されていることを示している｡

上述の電源および関連回路は.いずれも1000kVの高電圧に浮いており,しかも絶

縁ガスタンク中に収められるので.これら固路の駆動には,繰り返し充電可能な密

閉型24V Ni-Cdバッテリー(1st floor用16Ah. 2nd floor用20Ah)をpoyer source

として用いることにした｡これらJミツテリ-への充電は,フィルターコンデンサ回

路および絶縁トランスを通してなされる｡駆動周波数を回路の共振周波数に調整す

ることにより,最大15u程度のパワーが得られるが,これは,電界放出tipの

flashingや,電顕の毎日の使用に対して充分なパワーである｡充電は.主に夜間な

どの電顕を使用しない時間帯を利用して行なうが,電薪を使用中であってもその動

作性能に支障をきたさない限り,常時行なっていてもさしつかえない｡

-
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高電圧側から鏡体アース側への信号の伝送路として用いられる光ファイバーは,

1000kVの高電圧に耐えるものでなければならない｡このため,特に耐電圧特性の

凍れた,ガラスファイJト強化プラスチックで外装された光ファイ/ド(通称FR

pコート光ファイJト)採用することにしたoこの光ファイJトは. 100kV /10cm

以上の耐電圧特性を有していることをすでに試験ずみである｡

3)電界放出電流

上記の研究に加え,電界放出電子銃の高電圧印加方法に=夫をし,電界放出美点

を行い.電界放出電流実験を行った｡

高電圧印加方法については.電界放出tip破壊の多くは,第1一策2取榛闇の放

電が何らかの引きがねになり生ずる場合が多いため,新しい方式とした｡即ち.電

界放出電子銃への高電圧印加方法として従来から慣用されている図4(a)の方式で

は,第1一第2陽極闇で放電が生すると,第1一策2陽極間が短絡し,第1昏睡電

位が択闇的にではあるが第2陽極電位に等しくなるQその結果. tip一第1FB捷間

に過大な電圧がかかり, tipの永久的破壊を招くことになる｡これは, tip-第1

陽極闇電圧Vl用の電源回路と･ tip-第2陽極間電圧Vo用の電源回路が･放電

を生じた際には,回路的に独立ではなくなるために起こるわけである｡そこで我々

は.電界放出電子銃への高電圧印加方法として.図4(b)に示す方式を採用するこ

とにした｡この方式では･ tip一第1陽極闇電圧Vl用の電源回路と第1一策2陽

極闇電圧V2用の電源回路ならびに加速管に印加される高電圧V3 -1…kV用の回

路は,互いに独立となるので,たとえ第1一第2陽極闇.もしくは加速管内で放電

が発生しても, tip一策1陽極闇には過大な電圧がかかることがなく, tipの破壊

を引き起こすことはない｡

この高電圧印加方式により得た,タングステン<310>方位学結晶tipを用い

た電界放出電流は,囲5に一例を示すように安定であった｡ tipのflashing後に放

出電流が急激に変化しないのは,真空系の改良によるものと考えられるo 50LLA以

上の放出電流が得られ, 3×108 A /cn2 slrの輝度が得られたo

- 13 -
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高輝度の電子線を有効に利用するためには,電子プローブが機械的に安定である

ことが必要であるo浮遊電磁界の影曹をできるだけ少なくするための対策としては,

高電圧発生回路と加速菅をそれぞれ別の高気圧絶縁ガスタンクに分虻収納し,両者

を高電圧抵抗ケーブルで接続することにより.高電圧発生国路からの高周波捷乱電

磁界が電子線へ及ぼす影曹をなくす方法を取っている｡また,電子銃部および加速

背部で用いられる電極材料には,電磁シールドを兼ねてパーマロイやミューメタル

などの材料を用いることにより,外部からの浮遊電磁界の影曹をできるだけ減少さ

せる構造にもなっているo

加速菅と電顕の鏡体は,共に,高圧絶縁ガスタンクのベース･プレートに固定さ

れ,全体として剛体構造をなしている｡このベース･プレートは,装置全体の重心

を含む面にもなっており,この面を除振用のダンパーを介して4木柱で支持するこ

とによって,外部からの機械的振動の影曹を取り除く構造になっているo

抱高圧電薪では加速菅都が非常に長いので,浮遊電磁界や横械的振動などの外部

捷乱が電子線へ及ぼす影曹は,加速菅部において非常に深刻となる｡従って,これ

ら外部捷乱の影曹は,加速菅へ入射する電子線の光源位置にかなり依存することに

なる｡検討の結果,電子銃至下の磁界レンズを動作させて.加速菅中央付近にクロ

スオーバーを形成することにより,外部擾乱の影曹を押えるのに有効であることが

分かったo

(2)各種信号電子の検出

像観察の究極的限界を決めるSN比(信号一雑音比)を高く保つためには,各信号

電子を高精度で分能し.高効率･高感度で検出する必要がある｡

1)高感度検出器

従来, STEMの検出･増幅系として,粉末蛍光体シンチレ一夕,ライトガイド,

PMT (光電子増倍膏)が用いられてきた｡しかしながら粉末蛍光体シンチレ一夕

については,加速電圧に依存して適切な厚さのシンチレ一夕を使う必要があり.育

子線照射による損傷のため感度が低下するなどの問題があるoそこで.新しいシン

チレ一夕を開発するために, YA●G単結晶について調べた｡

YAG単結晶4種類(厚さ0.8np]- 3.2mn,ライトガイド接合側面の状態は磨い

た面とマット状面(つやけし) )と,従来使用しているP46粉末蛍光体(厚さ

- 16 -



1州)について, PMTへ入る光の相対強度を比較した結果を図6に示す｡
YAG

単結晶は高い光出力を与え.特にマット状の1帆厚さのものは粉末蛍光体の約10倍
●

の感度を示すことがわかる｡

また,電子線照射による損傷を調べるために,連続して電子線照射を行って光出

力を測定した｡固7は100pAの電子線を照射したときの一例である机粉末蛍光体

は26分の照射で87%にまで感度が低下するのに対し, YAG単結晶では変化が認め

られない｡以上のように, YAG単結晶はシンチレ一夕として･従来の粉末蛍光体

より凍れた特性をもつことが分かったo

2)エネルギー分析器

非弾性散乱電子の高橋鹿検出を行うために分析マグネットの励磁電流の安定化を

行った｡分析器の構成は囲8のものであり,電薪カメラ璽の下に取り付けられる｡

電子エネルギーが高く.セクターマグネットによるエネルギースペクトルの分散が

小さいために, quadrupoleレンズによりスペクトルを拡大したのち･検出器D3に

ょり非弾性散乱電子を検出する｡この分析器におけるスペクトルの安定性はマグネ

ット励磁電流の安定度に大きく依存するが,電源回路の安定度の改善を囲った結果･

エネルギー分解能3.2eVが得られたo

非散乱電子は分析器のスリットを通った電子を検出器D4で検出するが･スリッ

ト近傍で生ずる×線の影響を受ける｡そこで,図9のように･スリットの後方に新

たにマグネットを置き,電子のみを90o偏向したのち検出する方法を開発した｡こ

のような検出の方法により×線の影響が除去でき,例えば図1 0の電子エネルギー

患失分光法(EELS)におけるカーボンKエッチの信号ピークPと/ミックグラン

ドBの比が改善される｡

(3)信号演算処理

各種信号電子の分離･同時検出が可能であり,信号が字系列である走査透過電顕の

特徴を活用するための信号処理の研究を行った｡

1)信号演算処理法の理論的検討と信号演算システムの開発

弾性散乱,非弾性散乱および非散乱電子闇の種々の演算により,像コントラスト

とノイズで決まる像SN比がどのように変るかを理論的に検討したoその例を図
- 17 -
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囲9 ×線除去のための偏向マグネット
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ll, 12に示す｡図11は,カーボン膜上(中)の金の10%のコントラストの試

料を観察するときの,試料の厚さTl (弾性散乱電子の平均自由行程で規格化した

厚さ)とSN比(画素当りの入射電子数の平方根で規格化したSN)比の関係を弾

性散乱,非弾性散乱,非散乱電子倣および演算像について計算した結果である｡試

料の厚さTlが0･3以上で･弾性散乱電子Ieと非弾性散乱電子I
inの比を演算し

た像Iel/Iin･ 暮in/IelのSN比が他の像より大きく･良質の像となることが

分かる｡図1 2は, 10%の厚さの変動のあるカーボン支持膜上の金学原子を観察す

る場合の減算処理優についてであるが･支持膜の厚さの広い範鞄で･ α IeI- I
in

(α-4-5)の演算像が高いSN比を与えることが分かる｡

ノイズの除去法としては従来,多数枚の画像の重ね合せおよびローバスフィルタ

リングの手法が使用されてきたが,これらの画像処理をする前の段階での原画像の

ノイズを低減する手法を検討し,良質の像を得る新しい方法を考案した｡通常の走

査透過電顕においては,ポアソン分布に従う入射電子が多項分布に従って信号電子

となるoそれゆえ･入射電子数をNo (平均値no)
･信号電子となる稚率をpと

するとき･信号電子数Nの平均値はE (N)
- no p,統計ノイズすなわち標準偏差

は√Ⅴ了可う-√両耳と与えられるo入射電子の吸収を無視できる通常の薄い試
料では,入射電子数を各信号電子の稔和として求めることができる｡こうして求め

た入射電子数Noにより信号電子を規格化することにより･入射電子の統計ノイズ

を除去することができるo lno-No i <<noであり･ No-0の場合を除いて考

えてよいとき,

E(N/No)-END (E (N/NoINo))- p･

v (N/No)-ENo [E((N/=o)1lNo)ト[ENo(E (N/NolNo)】1

p(1-p )/n

となる｡ゆえにE(N/No)/ V(N/No) ≒仲/√千万~となり･
Noで規格化しない時と比較するとE/√▽の値を1/JTp倍に大きくするこ

とができるoこのため,像のSN比を1/√干=下倍に改善できることになる.

以上に述べた信号電子演算によるコントラスト増強,ノイズ除去のほか複数画像

の重ね合せ,位置合せのための演算を行うために必要なソフトウエアを作成し,ま

た信号取り込みにおける最適フィルタを設計して,信号演算システムの開発を行っ

た｡

2)信号演算処理.画像処理例

- 23 -
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図12 10%変動膜での弓I#処理散のSN比(αIeI-tin)



各種信号演算例として,ニッケルと金の粒子が混在する試料について減算処理を

行った像を国13に示す｡図13(a)は弾性散乱電子像, (b)は非弾性散乱像であ

り, (c),(d)は減算係数をかえて得た減算像である｡この際の減算係数の低から･

(c)ではニッケル粒子のコントラストは消えて,金粒子のみが観察され,また(d)

では金粒子のコントラストが消えて,ニッケル粒子のみが観察されており,通常型

の透過電顕では得られないコントラストが得られることが分かったo

入射電子による規格化の手法をもちいたノイズ除去の例として,薄いカーボン膜

中の白金粒子の像を図1 4に示す｡図1 4(a)は規格化していない通常の明視野像,

(b)は規格化した像である｡ (a)では識別できない白金粒子が(b)では観察されて

おり,規格化による像質の改善が明らかに見られる｡

複数枚の画像を用いた画像処理の例を図1 5に示す｡ドリフトしている金粒子試

料について, 1画像0.47秒で連続して1 6枚の像を取り込んだ原画像のうちの1

枚を図1 5(a)に示すが,ノイズが多いために細部が見えない像となっているoこ

れら1 6枚の像は試料ドリフトのために互いに位置ずれを生じており,単に重ね合

せると流れた像となってしまうので,原画像間の相関を取って位置ずれを検出して

位置合せを行ったのちに重ね合せをした｡ 4枚, 9枚, 1 6枚の原画像を重ね合せ

処理した結果を図1 5(b) -(d)に示すが,像質の向上が見られる｡これらの像の

sN比を測定した結果,重ね合せの像の枚数の平方根に比例してSN比が向上して

おり,理論どおりのSN比の改善が得られた｡

(4)照射電流密度の損傷への影曹の検討と試料損傷のない高解像度観察

1)照射電流密度の損傷への影哲の検討

走査透過電顕(STEM)と通常型電顕(CTーEM)では照射方法が異なる｡す

なわも,通常型電顕では電流密度が低い電子線を一点に止めて広い試料額域を長時

間照射し続けるのに対して,走査透過電顕では電流密度の高い小さな電子プローブ

を短時間試料に照射しながら走査するという違いがあり,同じDOSE量(単位面

積あたりの試料照射電子数)に対する試料損傷の程度が異なる可能性がある｡そこ

で,この照射方法の違いの影響を実験によって明らかにすることを行った0

電子線照射損傷には, ①分子構造の変化, ②結晶構造の変化, ③化学取成の変化

④質量損失,等があるが,我々は, ②結晶構造の変化に着目し,試料の電子回折パ
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囲13 ニッケルと金の粒子の混在する試料

(a)弾性散乱電子像. (b)非弾性散乱電子像. (c),(d)減算像



国14 力-ボン膜中の白金粒子

(a)通常の規格していない明視野魯･

(b)規格化像
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図15 金粒子像

(a)原画亀と(b) 4枚. (c) 9枚, (d) 16枚の

重ね合せ像
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図16 DOSE量と回折パターンの相対強度の関係
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囲1 7 DOSE量と回折パターンの相対強度の関係



囲18 白金微粒子の高解像鮭境察
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ターンの強度の変化を測定した｡試料として,損傷を受けやすい鎖状炭化水素のヘ

キサトリアコンタン(CH3 (CH2 )34CH3 )を使用した｡抵抗加熱法で

NaCl上に蒸着し, 12時間100o cで加熱して結晶化させたものにカーボン

香蒸着,補強して試料としたo実験は通常型電蔽および走査透過電顕モードにおい

て次の手栴により,電子回折パターン強度の減衰をDOSE量に対して調べた｡ ①

通常型電薪モードで試料を照射し.一定時間おきに電子回折パターンの写真撮影を

行って,その強度の減衰の様子を調べる｡ ②走査透過電覇モードで試料に焦点を合

せて一定時間走査し,その後電子国技パターンの撮影を行って(通常型電顕モード

で)
,その強度の減衰を調べる｡
結果として得られた. DO.SE量に対する回折強度の減衰の様子を,通常型電薪

モードと走査透過電顕モードに対して,それぞれ図16と図1 7に示す｡図16と

国1 7を比較すると.走査透過電顕モードで照射した場合の方が通常型電顕モード

で照射した場合よりも減衰が小さいことがわかる｡これまでは試料損傷の程度はD

osE量だけで決まると一般に考えられていた｡しかし.今回の結果は照射方法が

損傷に影曹を与えることを示しており,走査透過電顕の有利性を示すものである｡

2)試料損傷のない高解像度観察

通常型電顕および走査透過電顕による観察における試料負傷を調べるために,カ

ーボン膜中の白金微粒子の高解像度観察を行った｡観察例を図1
8に示すが.上座

は走査透過電顕モードで観察された像で,長時間の観察に対して何ら像の変化は見

られない｡中段の像は通常型電薪モードにおいて焦点合せを行った直後に撮影した

像であるが,走査透過電顕態と比べて,細かい粒子が少なく全体に粒子が大きくな

り,また-静結晶化しはじめていることが分かる｡下段は中段の魚を撮影した稜狗

1 0秒後に撮影した同一視野の像であるが,稚かい粒子の敢がさらに減少し,位置

を移働している粒子がみられ,結晶化がさらに進んで強い格子稿のコントラストが

現れ,カーボン膜が一部欠損するなど,試料にかなりの変化が生じている｡この観

察例からも分かるように,本研究で目指した試料損傷のない高解像度観察を実証す

ることができたと考えている｡

6.おわりに

通常型の透過電子崇敬鏡の高性能化により,原子オーダの超微細構造の観察が可能
- 33 -



となってくるとともに,電子線との相互作用による試料の親鳥が深刻な同額となって

きたo電顕の結果においては,電子と試料との相互作用を利用するのが基礎であり.

相互作用を避けることはできない｡それゆえ,電子線風射による試料の負傷を低減す

るためには,試料へ入射する電子数(ドーズ量)杏,減少させることが本質的に必要

である｡

このために,超高圧走査透過電顕に高輝度電界放出電子銃を搭載して高分解能化を

実現し,高感度･高精度の信号検出のための高感度検出器およびエネルギー分析器に

関連する電子検出法の改善,信号演算システムヘの高効率信号取込み,信号演算法の

開発と確立を行い,本研究の目的を連行することができたo従来の競乗法と比較して

損傷の格投に少ない観察について,白金原子クラスターの観察において本研究の成果

を実証したが,広い分野の応用研究に適用するまでに至らなかった｡これについては

今後進めたいと考えているo
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