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研究課題番号 63850078

研 究 課 題 走査透過電子串牡鏡における弾性･非弾性散乱信号のオンライン･

ディジタル演算処理

1.はしがき

結晶性物質の構造と化学取成の同定には,従来からの種々の分光法,回折法及び電

子串敬法を用いる一般的な手法が確立されてきているが.この手法は非晶質試料に対

しては適用できない｡非晶質試料の解析手段としては,走査透過電子覇徽鏡(以下で

はSTEMと略記する)を用いることが有力である｡これは, STEMの特放として

括像の干渉性が砥いため.非晶質試料の個々の粒子を分虻･観察するのに適しており,

また,電子ビームを細く絞って試料に照射し.透過あるいは散乱電子による時系列信

号をもちいて結撤するという装置の性質上,微小萌域から発生する種々の信号電子を

同時に利用できるという利点があるためである｡

本研究においては.このようなSTEMの有用性を最大限に引き出して,これを非

晶質試料に対する最も有効な観察手段にまで高めることを目的とし.弾性散乱電子,

非弾性散乱電子,透過電子の3種類の信号を相互にディジタル演算処理することによ

って像を形成するシステムを開発するoそのために.検出系の各段における変換･伝

送特性に注意を払って3種類の電子を同時に検出してディジタル信号に変換する検出

系を構成する｡また,各種信号電子によって形成された画像圃の演算処理を行い構成

元素の原子番号だけに依存するコントラスト(Zコントラスト)を示す散を形成する｡

さらに, S/N比を改善する演算処理の手法を開発し,原子番号依存コントラストの

観察と高解像度観察法の基礎を確立する｡
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発 表 者 テ
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比較

磁界重畳型電界放出電子銃の電子光学的特性
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特性

電界放出型電子銃用3電極加･減速電子レンズ

の特性

薄膜レンズを用いる球面収差補正のはなし

電子畏敬鏡の現状と将来一鏡休閑係-

STEMシンチレ一夕としてのYAG単結晶の
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雑書のある像のデコンポリューション処理
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大会

1988. 9

1988. 9

1988. 9

1988. 9

1988. 9

1988. 9
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1989. 6

1989. 6

1989. 6
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1989. 6
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発表者 テーマ名 学会等名 発表年月
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1989.10
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I

日比野倫夫他
i

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

信号闇ディジタル演算による入射電子の統計ノ
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電子銃におけるBoersch Effectの計算機シミュ
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電子間相互作用によるエネルギー分布幅増大効
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STEMシンチレ一夕としてのYAG単結晶の

特性

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

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

f総合研究(A)報告会
1

1989. 10

1989. 10

1989. 10

1990. 1
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5.研究成果

(1)電子検出法の改善

像コントラストを電気的に容易に調整できるSTEMにおいては,解像限界を定め

るのがS/N比であり,ノイズのない電子検出が特に重要である｡そのために,電子

検出のシンチレ一夕についての検討をまず行った｡その結果,従来使用してきている

P46粉末蛍光体を用いるシンチレ一夕については,加速電圧に依存した最適厚さが

あり, 100kVにおいては最適厚さが0. 07mmであることがわかった｡さらに

YAG単結晶をシンチレ一夕として使用することを考え,その特性を測定したo感度

特性を囲1に示すが,ライトガイドとの接合面をマット状(拡散面)にしたYAGが

高い感度を示し,厚さ1mmのものがP46粉末蛍光体の約4倍の感度を与えること

が分かったo また,約10LLmに絞った電子プローブを走査させてシンチレ一夕の粒

状性を調べた結果を囲2に示すが, P46粉末蛍光体では数〃mから1 0〟m程度の

感度の不均一が認められるのに対し, YAG単結晶では均一性の良いことが分かる｡

このように, YAG単結晶はSTEMシンチレ一夕として摩れた特性を示すことが明

らかになった｡

エネルギー分析器により電子エネルギーの分析後に電子を検出する場合に,スリッ

ト近傍で発生する×線がバックグランドとして重畳し,ノイズを生ずる｡この×線の

影響を除くために,図3に模式的に示したように,スリットの後方に新たに偏向用マ

グネットを設置し,電子のみを90o 偏向して検出することを行った｡さらに,検出

器前面に絞り板を設け,鏡体壁あるいは分析器内壁で反射した電子およびスリット端

面を通過した電子を除去することも行った｡種々の厚さのカーボン膜のK殻励起電子

のジャンプ比(囲4の(P十B)/B)について,これらの×線対策の効果を調べた

結果を図5. 6に示すo大きい検出角の囲5の場合には, ×線の影曹は膜厚が薄いと

きに顕著で, ×線以外のバックグランドは薄い膜厚に対してわずかに認められる程痩

である.一方,小さい検出角(図6)に対しては. ×線の影曹が大きく,また絞り板

を設けることにより,さらにジャンプ比が向上しているのが分かる｡このように,偏

向用マグネットおよび絞り板がバックグランドの除去に有効で,正確な検出を実現す

るとともに,ノイズを減少するために効果的であることが分かったQ

(2)像信号のディジタル処理システム

ー 7 -



′■■■ヽ

壁
掛

哨2
也
ヽー

･R
召

慧1
;;≦⊆

20 40

電子線電流(pA)

60

図1 シンチレ一夕の感度特性(100kV)

- 8 -



A)i
I

i--

lヨ
__......_ー▲_I_l

-JL--=i-I-Jr-∃-
----1p----■-----◆→---.....----

._■...__l_

I-_--I---し-.---

----lー'ー!-- ニトニー■-:=
i
b
■ 三巨∃茸三二妄妻∃∃∃∃ヨ1_二_ーr_ニート二

二二i=斗=コ=

I
r-

-----ド.--■------

-ド-チ-- ----........-.....---I--....-.

-l巨二 丁_-::.=｣コ二.ヨ=l=--.===

m
t

i

汁
-｢-'---一卜---

二_L二_二二二j.=二l二-
-..........T--⊥----

二-_i-==ヒ=≠二与-i-]ニ±⇒=ヰ==
=耳===i-i------ト--⊥---ー--

i■~~二号
刑

------⊥--▲----1----ヒ~
I-------

]
_二｣こニ■二L=1-二二二r二.-二'=二=~.ニー~

---l----------.---ト--1---I-.｢-.~

-｢--喜一-千--rT二二卜一-T~1ーー,~LTT-
__._-●-__I-I-.-----------I---ト--- ⊥

I
叩刑 ..i-.ド----ド----.T Fi]

---I--

朗
山

-!1
lI邑l
--i---------ー

l
~し二!-

--ーーI----■-
∴∫二_1I-二
I_ー⊥___⊥_

二二ト.
仁一二二トニー

事】 田 曲
-.---J一--.....

~i~~~~を_._.
L-十-二⊥-.二-L--

----ド-
二二ト二

----l---.-｢-一-●IJ _-.--ー--

---卜--一丁--★
-I-一丁--

I-----～ ∃≡-

oiL山

■ J-I

-ヒ
ド

(a) YAG (1mm,matted)

;.二-:-L-二 三宝:-三≡≡≡∃∃ヨ≡
I

I.I

-1--∴----I-I-I--

iZi 1.∴-∃I-ヰ 二T==ニ_={=仁.一-l二=t-二幸二
--1ユー.-l-一寸-｢-｢→----

∩ ▲ 二土二二=ヰ二士=ナ二÷二=二三
lJ←

n I-
---ー-i--------⊥--ト---1

L∃三crj---}--ド--I--r---一-------T-- A--+-

u し-l

Q

･卜--｣-

--I;

-.LLA
ヽf

n
Lil ー:--i

u
I

L
亡り -__L≧U

FLn1 し
I■■.........==一

(b) powdered P46(0.07mm)

図2 感度の均一性(100kV)

- 9
-



マグネット スリット

図3 偏向マグネットの設置

･100kヽ′
t一

__c-10nm=

ii]

一-~一~t

--~一~一一~ーー==1
l⊇;

t

i

l

l

司
■

-:_+:一三三
a

B;-.
d

■■

岡4 電子エネルギー損失スペクトル

におけるジャンプ比

J- (P+B)/B

- 10 -



○
●+

ヰー

⊂)

∝
10

rg

∈
=】

~つ

500 1000 1500
くÅ)

カーボン月臭J?

図5 ジャンプ比の膜厚依存性(β-4. 2mrad)

- i ij =



0
1■

■~
ヰー

⊂フ

a::

nlO
∈
:⊃

`~つ

500 1000 1500 (A)

カーボン見舞厚二

図6 ジャンプ比の膜厚依存性(β-0. 58m｢ad)

- 1 2 -



3種類の電子信号を独立の系統で増幅して同時サンプリングし,ディジタル化する

ためのインターフェイスを作成したoこのシステムのブロック図を図7に示すoこの

システムの特徴は,ナイキスト周波数より高い周波数成分がサンプリングによりそれ

以下の帯域に折り変えされることを防ぐバタワース型アンチエイリアシングフィルタ

を設けたことである｡また,演算精度を高めるために,ディジタル化のためのA-D

コンバータとして1 2ビットのものを使用し,各チャンネルのフィルタの出力を同時

サンプリングして1024×1024画素の像としてフレームメモリーに記憶できる｡

記憶された像をパーソナルコンピュータに転送して,演算処理を行うo

(3)ディジタル演算処理

1)フィルタリングおよびデコンポリューション処理

一般に,ぽけにより劣化した像をぽけの点広がり関数(PSF)でデコンポリュ

ーションすることにより,劣化前の像を復元することが原理的に可能であるが,雑

音のある像に対してデコンポリュ-ションを行うことは実際上困難であったoそこ

で.デコンポリューションに際して,適切なローバスフィルタを用いて雑書を減少

させる方法を試み,デコンポリューションの解像度への影響を調べた｡

デコンポリューションは,雑書を考慮して劣化前の像を推定するウィーナー･フ

ィルタを,像の空間周波数スペクトルにフーリエ面で掛け合わせることにより行っ

た｡雑書のパワーが信号のパワーを上回る周波数箭域に対して雑書が増幅されて像

に現れるので,その様な額域はローバスフィルタにより減衰させる必要があるが,

その際,周波数を有限で打切ることによって換にリップルすなわち擬似像が生ずる,

いわゆるギプス現象を抑制する必要がある｡そこで,このリップルの大きさを制御

できるケイザ一意をローバスフィルタとして用いたo ケーザー窓は

W(千) -

(-i:-I
Ⅰ｡(αノド(f/fc)2)

Io (α)

0

Io (x)-1十

n!

(!f!<=fc)

(l 千 l>f c)

で与えられるフィルターであるo高い信号周波数成分まで残すためにケーザー窓の
- 13 -
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囲7 ディジタル処理システムのブロック国
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カットオフ周波数f cを大きく取ると,雑書とこれに伴うリップルが増大するので.

f cの値および窓の形を適切に選んで雑書とリップルを許容できる大きさに押える

必要がある｡

STEM像のモデルとして,ランダムに配置した点像をプローブの電流密度とし

て仮定したガウス分布のPSFにより劣化させ,さらに量子雑書を模したガウス性

白色雑書を重畳した図8上段のようなモデル画像を作り,これにデコンポリューシ

ョンを施してえられた下段の復元画像の解像度を調べた｡このとき.リップルがピ

ークの10%以内に抑制されるように窓の形を決めた｡そのときのカットオフ周波

数に対するαの関係を図9に示すo解像度のカットオフ周波数f cに対する変化を

復元前の像のS/N比をパラメータとして図1 0に示すQ この囲に示した範囲をこ

えてf cを増加させると,雑音が急激に増大する｡ f cの最適な値を選んだときに

得られる解像度の値は復元前と比べて約40%の解像度の向上が得られる結果とな

った｡

次に実際のSTEM優にこの手法を適用したo図1 1上段はプローブ径8nmで

撮影した金粒子のSTEM像で,そのSN比は約1. 2である｡下段の像はその復

元画像で,原画像で分離して識別できない粒子が明らかに分離しており,解像度が

向上していることが分かる｡同じ視野をよりプローブ径を絞ってとった像と比較し,

擬似像が発生していないことも確認できる｡

2)入射電子による規格化の手法を用いるノイズ低減処理

電子の統計変動に起因するノイズは不可避であるo STEMにおいては,電子の

統計変動は入射電子数および試料との相互作用により信号電子となる過程において

生ずるQ ところで,薄い試料をSTEMで観察する場合には,透過する各種信号電

子すべてを検出して合計すれば,入射電子が求められるo こうして求めた入射電子

で各信号電子を規格化すれば,入射電子の統計変動に起因するノイズを除去するこ

とができる｡

アニユラー検出器を用いて大きな角度に散乱する弾性散乱電子を検出し,アニユ

ラー検出器中央穴を通過する電子(明視野信号電子)を別の検出器で検出し,両者

の和で各種信号電子を規格化することを行ったQ厚さに投差のあるカーボン膜(厚

さ6. 5nmと13nm)の明視野信号電子像についての例を図1 2に示す｡規格

化していない像においては電子の統計ノイズである細かいノイズが薪著であるのに

対し,規格化した換ではノイズが減少しているのが見られるo図13は,これらの

- 15 -



図8 モデル画像
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園11 金粒子のSTEM像
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囲12 カーボン膜の明視野俊

一(a)規格化してない像,
(b)規格化像
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囲13 園12の倣の横ラインに沿っての強度変化
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像の横方向のラインに沿っての像強度を表示したものであるが,規格化像のノイズ

が大幅に低減しているのが分かる｡入射電子による規格化の効果は入射電子が信号

電子となる確率pに依存し,電子の統計的性質を考慮した計算によると,信号の平

均値と標準偏差(ノイズ)の比が1/m倍改善されることが期待できるQ種

々の厚さの(種々のp)のカーボン膜ついて,平均値/標準偏差の値の規格化によ

る効果を調べた結果を図1 4に示す｡実線は計算値であるが,測定値が計算値とよ

く一致している｡このことは,入射電子による規格化が期待どおりの効果があるこ

とを示すとともに,開発した処理システムが高精度で動作していることも実証して

いる｡

3)原子番号依存コントラスト

明視野および暗視野STEM像で通常観察されるのは,試料の局所的な厚さと弾性

散乱の平均自由行程の比の違いによるコントラストである｡ところで,アニユラー

検出器で検出される弾性散乱電子およびエネルギー分析器によって分離される非弾

性散乱電子は,収集効率を1とすれば,次式で与えられる｡

IeI-Io [トexpトNoelt)]

Iin-Ioexp (-Noelt) [1-expトNoint)]

ここでIoは入射電子･ Nは単位体積当りの原子数･ tは試料の局所的な厚さ･

c7elとcTinはそれぞれ弾性散乱および非弾性散乱の散乱断面積であるo Not <<

1が成り立つ場合には,上式は次のように簡単になるo

leI/Io %Noelt

ueI.I I(n-;ok孟誌…kn去の原子番号ZについてそれぞれZ4/3, zl/3 ｡比例す

るので,弾性散乱電子および非弾性散乱電子の比および差は

Iel/Iin∝Z

αIel-Iin∝IoNtZ4/3 (α-1/Z)

とかける｡すなわち,比の演算により局所厚さにはよらないZに比例するコントラ

スト(Zコントラスト)が得られ.また重みをかけた減算により特定のZの試料構

成元素のコントラストを消すことができることになる｡

しわのあるカーボン膜上に窒化アルミニューム(AL N)粒子をのせ,さらに斜

め蒸着により金を粒子状に蒸着した試料について行った演算処理例を図1 5, 1 6

に示すo両図の(a)7(b)はおのおのIef･ Iinの像であるo図15(c)は比の演算
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図14 測定結果と理論値の比較
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国15 しわのあるカーボン膜上の金,窒化アルミニューム粒子

(割算処理)
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国16 しわのある力-ボン膜上の金.窒化アルミニュ-ム粒子

(減算処理)



像で,カーボン膜のしわや窒化アルミニューム粒子の軽元素のコントラストはほぼ

消え,大きなZの金粒子が高いコントラストで観察されている｡図16(c),(d)は

減算の演算像で, (C)ではカーボンのコントラストを, (d)では金のコントラスト

が消去されているoこのように,弾性および非弾性散乱電子の分離検出･演算によ

り,原子番号に依存するコントラストを得たり,特定元素の構造のコントラストを

消去することができ,試料構成元素のある程度の同定ができることを明らかにする

ことができた｡

6.おわりに

近年.新素材の開発に対する社会的要請は高まる一方であるが,材料のミクロな構

造とその物性との関係は必ずしも明らかでない｡特に非晶質の材料については,結晶

材料程研究が進んでいないのが現状である｡このような非晶質試料の構造解析を困難

にしているのは,試料損傷と装置の空間分解能の不足という二つの問題である｡従来

ミクロな構造の決定に威力を発揮してきた電子顕微鏡法は,必然的に電子線による試

料損傷を伴う｡特に,空間的な繰り返しをもたない非晶質試料では,微細構造に関す

る情報を弓ほ出すのに電子線を局所に集中させる必要があり,このため結晶試料の場

合と比較して損傷を受け易くなる｡また,結晶の場合のように回折コントラストを利

用した高分解能電子顕微鏡観察を行うことができないという理由により.分子レベル

の空間分解能での構造解析は実現されていない｡一方STEMは,単原子あるいは非

晶質試料の桔像に適する特徴を有し,また.複数の検出器を備えれば一つの試料から

様々な情報を同時に引き出すことができ,これらの情報を有効に利用する手段が開発

されれば試料損傷の点でも格段の改善が期待できる｡

従来,複数の検出器からの信号を同時に取り込みながらその画像相互の演算をオン

ラインで行う処理は,アナログ演算回路によって行なわれてきた｡これは,ディジタ

ル画像処理装置の処理速度や記憶容量がこのような目的のためには十分でなかったた

めである｡しかしながら,アナログ演算回路には避けることのできない信号レベルの

ドリフトとノイズがあり,演算結果の再現性.信頼性は低かった｡また,アナログ処

理で行える演算は四則演算程度の簡単なものに限られる｡一方この1 , 2年の間に,

ディジタルシグナルプロセッサ(DSP)を用いた並列処理と.高速のDRAMをも

ちいた大容量フレームメモリの出現により,画素数1024×1024程度の高橋柵

鹿西像問の演算処理をオンラインで行うことが不可能でない状況がもたらされた｡こ

-
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れまでアナログ回路を用いて行ってきた処理をディジタル的に行うことができれば,

演算回路のドリフトやノイズの影菅を受けずに演算が実行でき.散乱電子によっても

たらされた試料に関する情報を損なうことなく高い信頼度の演算像を得ることが期待

できる｡さらに,四則演算以外の複雑な演算を実行できるようになるため.より高鹿

な処理や高速フーリエ変換を用いた画像評価やSTEM装置の制御など,応用範囲を

広げることができる｡

本研究において, STEMの特徴を活用したディジタル処理について種々の成果を

あげ,従来の通常型電顕が不得意としていた嶺域をST巨Mがカバーする基礎が得ら

れた｡今後は,この研究成果を活用して広い分野の応用研究に役立てたい｡
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