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研究成果の概要（和文）：本研究では、原子スケールでの電磁場観察を行える微分位相コントラスト法をシミュ
レーション手法と組み合わせることで化学結合電子の可視化手法の開発を行った。微分位相コントラスト法の結
像理論を構築し、実験データを再現する電子分布を反復シミュレーションにより求めるアルゴリズムを開発し
た。ノイズのないシミュレーションデータをテストデータとしてアルゴリズムの検証を行い、実際の実験データ
にも適用を行った。今後局所領域における化学結合の可視化への応用が期待される。

研究成果の概要（英文）：In this study, a visualisation method for chemical bonds was developed by 
combining the differential phase contrast method, which allows the observation of electromagnetic 
fields on an atomic scale, with a simulation method. The imaging theory of the differential phase 
contrast method was developed, and an algorithm was developed to obtain an electron distribution 
that reproduces the experimental data by iterative simulation. The algorithm was validated using 
noiseless simulation data as test data and applied to actual experimental data. The algorithm is 
expected to be applied to the visualisation of chemical bonds in local regions.

研究分野：電子顕微鏡法

キーワード： 走査透過電子顕微鏡　微分位相コントラスト
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研究成果の学術的意義や社会的意義
材料の特性は、しばしば界面などの局所領域において発現する。走査透過電子顕微鏡法はこれまで局所領域にお
ける原子配列の観察に用いられてきたが、触媒や電気物性などの材料物性は、原子配列のみならず電子の分布に
依存するため、電子分布を明らかにする手法開発が求められてきた。本研究で開発した手法を用いて局所領域の
電子分布を明らかにすることで、材料研究が加速すると期待される。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
 材料の特性は、しばしば界面などの局所領域で発現する。走査透過電子顕微鏡（STEM）は局
所領域の原子配列を直接観察できることから、材料研究において広く用いられてきた。しかしな
がら、電子物性や触媒などの特性を支配する化学結合に関連する電子分布の直接観察はこれま
で不可能であった。STEM の一手法である微分位相コントラスト（DPC）法は高い分解能で電
磁場を可視化することができ、原子サイズに収束した電子線を用いた場合には原子核と電子雲
の作る電場を可視化することも可能である。DPC 法で計測したデータには化学結合電子の分布
の情報も含まれているはずであるが、電子線が試料内で多重散乱を起こすために、その解釈が困
難であった。 
 
２．研究の目的 
 本研究では DPC STEM法とそのシミュレーションを組み合わせることで、多重散乱の効果を
取り除き、化学結合電子に関する情報を抽出する手法を開発することで、局所領域における化学
結合電子を可視化することを目的とした。 
 
３．研究の方法 
 DPC STEM法の線形結像理論の構築を行った。これまで透過電子顕微鏡法の結像理論は主に
弱位相物体近似によって行われてきたが、本研究では試料の厚みの効果を取り込んで結像理論
の構築を行った。新しく構築した結像理論に基づいて、DPC 像から試料内の電場と電荷の分布
を推定することが可能であるが、本結像理論は線形近似に基づき多重散乱が考慮されていない
ため、さらに多重散乱の影響を取り除き精度よく電場と電荷の分布を推定するアルゴリズムの
開発を行った。アルゴリズムは、繰り返し多重散乱を考慮した DPC像シミュレーションを行う
ことで、実験で得られた DPC像とシミュレーションで得られた DPC像を一致させるように電
場と電荷の分布を精密化することを試みた。ノイズのない DPC 計算像をテストデータとして、
開発したアルゴリズムの有効性を検討した。また実験で得られた DPC像へもアルゴリズムの適
用を行い、化学結合に関わる電子分布の推定を試みた。 
 
４．研究成果 
 線形近似の範囲内では、コントラスト伝達関数を求めることで結像を議論することができる。
これまでの理論では試料の厚みは無視されてきたが、焦点深度よりも試料の厚みが厚くなると、
試料位置によって、実行的なデフォーカス量が異なるため、結像特性の記述が不十分になる。そ
こで本研究では、従来のコントラスト伝達関数を試料の厚みに沿って積分することで、試料厚み
の効果を取り込んだ。厚みを考慮したその結果、DPC 像は電子プローブが試料の膜厚中央に収
束したときにコントラストが最大化することが分かった。この結果は、実験事実や多重散乱を考
慮した計算に合致しており、線形近似でありながら DPC STEMの結像特性をよく記述している
と判断できた。 
 続いて、電場と電荷分布の推定において多重散乱効果を取り除くアルゴリズムの開発を行っ
た。アルゴリズムは図１に示すように反復的に電場・電荷分布推定を行う。まず、構築した線形
結像理論を用いて DPC像から電場・電荷分布を推定する。推定した電場・電荷分布に基づいて
DPC 像のシミュレーションを行う。推定した電場・電荷分布は多重散乱を考慮していないため
に、シミュレーションで得られた DPC像は実験で得られた DPC像と異なるため、この残差に
基づいて、推定電場・電荷分布を精密化する。この手順を反復的に行い、残差が十分に小さくな
るまで精密化を行う。テストデータとして Si結晶のDPC像をシミュレーションにより作成し、
反復アルゴリズムの有効性確認を行った。図 2 に推定した電場・電荷分布に対応する静電ポテ
ンシャルを示す。多重散乱を考慮しない場合には原子まわりに三角形状のコントラストが現れ
ているのに対し、反復アルゴリズムにより多重散乱を考慮して推定した静電ポテンシャルでは
原子周囲に等方的なコントラストが現れており、正しく推定ができていることが分かる。本手法
を SrTiO3の実験データへもさらに適用をしたところ、その結果は第一原理計算により計算した
電子分布の結果によく一致し、SrTiO3 におけるイオン結合性をとらえることができたと考えら
れる。今後界面などの局所領域へ本手法を適用することで、局所領域における化学結合の可視化
への応用が期待される。 

  



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 1 原子電場を推定する反復アルゴリズム 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 2 (a) 多重散乱を考慮しないで推定した静電ポテンシャル。(b) 反復アルゴリズムにより多
重散乱の効果を考慮して推定した静電ポテンシャル。 
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