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研究成果の概要（和文）：物質による電子線の小角散乱パターン（電子回折パターン）を用いた全く新しい位相イメー
ジング法を開発した。これまで定量的な位相計測の妨げとなっていた様々な要素を洗い出して対処法を考案し、物質を
透過した電子波動関数の位相分布を約0.1ラジアンの精度で結像する手法の確立に成功した。既存の位相計測手法（電
子線ホログラフィー法）と比べての優位性と有効性、汎用性を明確に示すことに成功し、本位相イメージング法を通じ
たナノスケール電磁場観測への応用展開を示すデータを取得することに成功した。

研究成果の概要（英文）：We developed a novel electron phase-imaging method based on a small-angle 
scattering pattern from a material. We devised each processing method to cope with various factors 
preventing quantitative phase measurements, and thus succeeded in establishing the phase-imaging method 
which enables mapping of phase distributions of electron wave functions after passing through materials 
to an accuracy of about 0.1 radian. We also succeeded in demonstrating availability and versatility of 
our method, and superiority to the existing phase-imaging method (off-axis electron holography). We 
showed great capabilities for applications to quantitative measurements of electromagnetic fields in and 
around nanometer-scaled materials.

研究分野： 電子顕微鏡を用いたイメージング手法の研究開発
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１．研究開始当初の背景 
本課題研究で取り組んだ「回折顕微法」で

は、フーリエ変換を含むイタレーション演算
を通じて回折パターン強度から試料構造が
再構成される。入射電子波が試料を透過した
際の実空間複素波動場が対物レンズの影響
を受けずに再構成されるため、これまでは一
部の例外を除き、10nm 程度の視野内での原
子配列の再構成に研究者の興味は限定され
ていた。荷電粒子である電子は、試料中の構
成原子や試料周辺の電磁場を通過する際に
波動関数の位相変調を受ける。回折顕微法で
は試料下面の複素波動関数を再構成するた
め、この位相変調が視覚化される。したがっ
て上述の原子分解能観察に拘ることなく、よ
り広い視野にわたってのイメージングを追
求することにより、TEM 像では見ることの
できないナノスケールの電磁場分布をサブ
ミクロンサイズの視野範囲にわたって可視
化できるはずである。 
 この着眼点に基づいた研究開始点として、
ナノスケール電磁場の最もシンプルな形態
として物質内の原子の集合が形成する静電
ポテンシャル（平均内部ポテンシャルと呼ば
れる）の可視化に既に成功している（図１）
[1]。このように従来よりもかなり広い視野の
位相像を得るには小角散乱パターンを計測
する必要があるが、そのための実験条件や装
置構成などについても、基本的な部分につい
ては判明していた（次節）。このように見通
しが大きく開けたところではあったが、定量
性のある計測手法としての実用化までには
課題山積という状況であった。 

 

図１ 小角散乱パターン(左)からくさび形状
試料の透過電子位相像を再構成[1] 
 
 
２．研究の目的 
電子線小角散乱を用いた全く新しい位相

イメージング法を確立することを第一の目
的とした。データ定量性の確保、汎用性の増
強、データ処理作業の簡素化と自動化、の３
つを達成することにより、手法の実用化を成
し遂げる。また、同じく電子線位相を観察す
る手法として定着している電子線ホログラ
フィーは幾つかの難点を抱えており、本手法

の優位性を明らかに示すデータの取得を第
二の目的とした。これらによってナノスケー
ルの電磁場を定量的に解析できる新しい計
測分野を立ち上げることを目指した。 
 
３．研究の方法 
本手法の利点の一つは、電子線バイプリズ

ムなどの高額な器具を取り付けることなく、
現在透過型電子顕微鏡の標準的な装置構成
として普及している、エネルギーフィルター
装備の電界放出型 200kVTEM で実験を行える
点である。本手法の原理が実空間波動場と逆
空間波動場のフーリエ変換に立脚している
ため、高い電子ビーム干渉性を実現するため
の電界放出型電子銃が必要である。またこれ
までの研究により、物質を透過した電子線か
ら非弾性散乱した成分を除去する重要性が
判明しているため、エネルギーフィルターを
用いたこれらの除去が必要である。特にポス
トコラムタイプのフィルターを用いること
により、電子顕微鏡に標準設定されているカ
メラ長（一般に 2m 程度）では十分には拡大
記録できない小角散乱成分を、10-20 倍程度
拡大して詳細に記録できることが重要であ
る。 
 
４．研究成果 
(1)再構成位相像の定量性の達成 
再構成結果の定量性を妨げる要因を徹底

的に洗い出し、下記の３つに分類されること
を明らかとした後、それぞれの対処法を考案
した。 
 
①回折パターン強度記録の非定量性 

CCD カメラで記録する際のリードアウト
ノイズや、強いビームを記録した際の残光に
起因すると思われる不均一なバックグラウ
ンド強度が発生してしまうことが判明した。
これらの問題に対し、短時間露光での連続撮
影（50 枚程度）を行い、事後に位置合わせを
して足し合わせる解決法を開発した。またこ
の手法は、記録時間中の回折パターンのドリ
フトの影響を極小化することにも効果を発
揮した。 
 
②制限視野領域のズレ 
本手法で使用する電子回折パターンは透

過型電子顕微鏡における「制限視野回折法」
を用いて取得し、制限視野絞りの入った拡大
像を拘束条件として位相像を求める。しかし
実験時に、電子回折パターン取得時の絞り位
置と拡大像記録時の絞り位置にズレが発生
していることが判明した。この影響をシミュ
レーションを用いて具体的に検証した結果、
再構成位相像の定量性を確保する上で無視
できない影響を及ぼすことが判明した。 
このズレの生じる原因として、電子回折パ

ターン記録時間中の試料ドリフト、および電
子顕微鏡の拡大像モードから電子回折モー
ドへの切り替え時に発生するレンズ漏れ磁



場の変化が大きく作用していることを解明
した。前者への対策としては、試料移動後に
十分ドリフトが止まってから電子回折パタ
ーンを取得することで回避可能と判明し、後
者に関してはエッジを持つ試料を用いた像
シフト量の計測方法を編み出した。さらに再
構成波動場と電子回折パターン実験データ
との矛盾量を最小化するようにピクセル単
位で位置合わせを達成する方法を確立した。 
 
③記録した回折パターンのボケ 
電子顕微鏡の制限視野絞り（円形開口）を

用いた回折パターン（いわゆる Airy パター
ン）を計測したところ、理想的なフーリエ変
換パターンと比べてボケ（点拡がり関数）を
含んでいた。このボケの要因として、電子ビ
ームの不完全な空間干渉性、集束レンズと中
間レンズ群の収差、CCD カメラ記録時の「に
じみ」、などを特定した。これらの影響を定
量的に計測するために、点拡がり関数の標準
偏差とレンズ収差係数（2 次収差まで）をパ
ラメータとして、上記の Airy パターンの記
録強度にフィッティングする手法を開発し
た。図２にその一例を示す。電子顕微鏡の分
野では、ビーム干渉性を定量的に計測するの
は一般に困難であり、電子線バイプリズムを
用いた注意深い実験と解析が必要とされる
が、図３に示したようにビーム径の拡大に比
例した干渉長の増大を精度良く捉えること
に成功しており、本課題研究の主目的からは
外れるものの新しい干渉性計測の手法を提
示することに成功した。 

 

図２ Airy パターンへのフィッティング
計算による点拡がり関数とレンズ収差係数
の決定 

 
 
このようにして精密に決定した点拡がり

関数を使って、計測した回折パターンをデコ
ンボリューション処理（ボケを取り除く処
理）し、さらに各収差係数から合成したレン
ズによる位相変調を差し引くことによって、
回折図形のボケの影響をほぼ完全に取り除
く手法を確立することに成功した。その手順
の模式図を図４に示す。 
 

 
図３ ビーム直径と点拡がり関数標準偏差の関
係 
 

 
図４ ボケ関数とレンズ収差の影響除去手順 
 
 
上述の様々な処理手法の開発とその適用

の結果、図４下段に示したように、一般的な
電子線ホログラフィーでの計測結果と同等
以上の約 0.1 ラジアンの位相計測精度を達成
することに成功した。またこれらの処理手順
を確立する過程で、様々なツール開発による
作業の簡素化と自動化を増進した。 
  
(2)電子線ホログラフィー法に対する優位性
の検証 
 既存の位相イメージング手法である電子
線ホログラフィーの最大の難点は、観察領域
に近接した真空領域が必要とされる点であ
り、試料形態の自由度の点でしばしば大きな
制約となっている。本課題研究で開発した手



法の利点は、この隣接真空領域を必要としな
い点である。このため試料エッジから遙かに
遠く離れた試料領域の位相像を問題なく取
得することが可能である。この利点を明示す
るためのデモンストレーションデータを図
５に示すように取得することに成功した。 
また電子線ホログラフィーではたとえ隣

接真空領域があっても、その空間に電磁場が
存在すると正しい計測が行えないことも大
きな問題点として知られている。この点でも
本手法は威力を発揮し、図６に示すように帯
電したナノ粒子近傍に広がる電磁場分布を
明瞭に可視化することにも成功した。 
 

図５ 近接真空領域を必要としない位相イメ
ージング 
 

図６ 帯電した絶縁体ナノ粒子周囲に広がる
電場の計測 
 
 
これらのデータを通じて、本手法の優位性

と有効性、汎用性を明らかに示すことに成功
し、新たなナノ電磁場イメージング法を確立
できたと言える。今後の応用的観点からは、
半導体デバイスのドーパント分布計測、磁性
ナノ材料のドメイン構造や漏洩磁場の精密
測定、ナノデバイス材料中の結晶歪みマッピ
ング、低エネルギー電子線によるバイオマテ
リアルの高感度結像やトモグラフィー観察
などに可能性が広がり、計測科学の新しい分
野としての展開に期待が膨らむ。またレンズ
結像を直接用いない点において電子顕微鏡
学におけるパラダイム転換を誘起するもの
であり、学会に与えるインパクトは大きいも
のと期待される。 
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