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In small angle scattering equipment Of x-ray uslng counters an Observed intensity which is sattered

by sample has errors due to the widthand the height of the incident beam depending on the collimating

slits, and the counter loss of the detector. For the former methods of tbe00rrectioユare COndsely sumed

up. As a practicable case, the correction of finite slit height and negligiblewidth which was analysed

througha suitable expression in numericalapproximation method instead of numerical differentiation by

Schmidtand Hight was used for the errors. For the latter the problem of counter loss should be

understood and evaluated rightly
because intensity of x-ray small angle scattering lS measured from

strong intensity to weak･ The form factor influenclng COuner loss changes by both wave form and

voltage applied to x-ray tulx:. If the voltage is constant and counter loss is not greater than twenty

percent, counter loss which due to counter resolving time and form factor is found experlmentally･
The

both corrections are made
to get the realscattering value from the experlmentalvalue･

It is complicated things that the small angle x-ray scattering correction using COunterSfor slit height

smearing, counter resolution
error and backgroundmise･ Computer is very useful to do directly

alculations of these procedures
as a practicalproblem･ Computer program is prepared

for I･ B･ M･ 7072

(modfiied 7072) and the errors are corrected continuously. The program is attached the end of this paper･

Ⅰ 緒 言

Ⅹ線小角散乱装置を使用してえられた散乱強度曲線に

は,光学系各種スリットの大きさや形状による誤差の補

正が必要である｡つまり,実測散乱強度曲線には試料に

あたる入射Ⅹ線の巾と高さに起因する散乱誤差が入って

くるのである｡この点を十分に理解することなくして得

られた結果を正しく評価することはできない｡

実測散乱強度曲線に対してこの誤差の補正がおこなわ

れて後,はじめて解析すべき散乱強度曲線がえられるの

であるにもかかわらず,それが複雑で計算にもかなりの

労力を要するがため,あるいわまたこの問題に対する理

解がないために全く検討されない場合が多い｡ それゆ

え,スリット補正についてすでに総括的な説明もある

が1),この問題をできるだけ系統的に理解できるように

記述をおこない,最も一般的に用いられる有限の高さを

もった微細線束のスリット系に対する Schmidtand

Hightの補正法2)の実際面への適用を考えた｡

一方,近年Ⅹ線発生装置の改良によって,従来の密閉

式Ⅹ線管球からも強いⅩ線源がえられるようになり,計

数管を使っての散乱強度の測定が容易になり,小角散乱

の強度測定にも計数管が多く用いられるようになってき

た｡小角散乱では非常に強い散乱線から弱いものまで,

広い範囲の強度の測定が必要であるから,真の実測散乱

強度曲線をうるには特に計数数え落しに注意しなければ

ならない｡それゆえ,計数数え落しの補正についてⅩ線

源の高圧とその波形,電子管回路および計数管の分解時

間を考慮した方法を示す｡

狭い有限な高さのスリットを用いてえられた実測散乱

強度曲線から,そのスリットの補正,計数数え落しの補

正,そして空気や試料からの二次(蛍光) Ⅹ線によるバ

ックグランドノイズの補正などを,.あわせて一緒に連続

的におこなうことができれば,直接解析に供し得る散乱

曲線がえられるので,この問題がいままでのように理論

的なことだけに終ることなく,小角散乱の実験に実際上

大きな助けとなる｡このようなことからこれをおこなう

電子計算機のプログラムを作成した｡プログラムはⅠ.

B.M. 7072 (modified 7070)を使ったFORTRANプ

ログラムである｡プログラムはこのままでは国産の計算
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Fig. 1. Slit system for a small angle scattering apparatus and

prastic radiation on observation plane. (a) Topview.

(b) Side view from x･ray source (inaccessible part of

measurement).

機にすぐ使用することはできないが,多少の改作をする

ことによって可解と考えられるので記述する｡

Ⅰ.散乱曲線の補正

小角散乱装置のスリット系(Cl, C2,C8)と入射Ⅹ線

による散乱の模様をFig. 1に示す｡ 〃1はin∝∝ssible

な嶺城で, bはスリットC8によるprasiSic散乱に対

する補正が必要な領域である｡ M点で観潤される散乱強

度は散乱角面百/I-20 で表わされる｡いまP点への

入射Ⅹ線が試料で散乱されてM点で観測されるとする

と,

散乱角はIM-pl/lであるが実際はこれも20として表

わされる｡それゆえ,実測散乱強度曲線は入射線の大き

さや形状による誤差を含むことになる｡ M点における2∂

の最大不確定誤差をAとすると

A- (元宮max--M-pLnin)/l-(h-Q1-hik-)I,

またtanα-豆7百/豆両-a2/(al+410),

したがって

A

-20(i(AL面)2I

･-2ai-12+去(i#475)2).
(1)

一般にJは非常に大きくβ1は小さいことを考え!

β1く≪4Jβとすると

A -al/l+a宣/16120. (1)′

Aは2βが大きいとスリットの中に, 2βが小さいと

スリットの高さに大きく影響されるといえる.つぎに一

般的なスリット補正問題を考えてみる｡ Pの座標を(∬,

y)とし,この点への入射線の強度分布函数をio(Ⅹ,Y)

とする(IIio(Ⅹ･Y)-1にnormalized)｡そして任意の
観測点Mにおいて, この入射線による散乱強度への

contributionを Zo(h)とすると,全散乱強度は

L9(h) -II
io(X,Y)to(h-X,h-Y)dXdY, (2)

ここでh-(27T/1)緬/I), Ⅹ-(27T/1)(a/I)およぴ

y-(27r/入)(y/l)であるoいま求めるべきものはZo(h)

であり,たたみ込み(convolution)理論を使っての理

論解が求められているが実際的でない3)｡それゆえ,ス

リット補正の問題をその巾と高さにわけて独立におこな

うことを考えてみる.すなわち,実験上適当なスリット

系を選ぶことによって,矛盾なく補正問題を解く実際的

効果をあげることができるからである｡

1.巾の補正

この補正は,ある巾をもった入射線に対して,その入

射線全体と∬-0で同じ強度をもった無限に細い入射線

を用いてI(h)を計算することである｡ x-a+dxの

間の入射線のfractional powerを′(α) (すなわち,

i.(Ⅹ)/Jio(Ⅹ)dX)とすると,これからの散乱強度へ
のcontributionはZ(h-Ⅹ)で, M点における全散乱

強度は

J(h)

-If(Ⅹ)竺-Ⅹ)dX･
'3'

ここでh-(27r/1)(OM/I), Ⅹ-(27r/1)(a/I)であるo

もしLg(h), I(h-x)およびf(a)が偶函数であるな

らば,それらのフーリエ変換の関係式を使ってZ(h)が

求められる

･(h)

-三II*(u)cos(2汀hu)du･
しかし,一般に高さに較べて充分に巾の狭いスリットを

用いる場合が多く,したがってこの補正は省略されるこ

とが多い｡またこの補正をおこなうよりはこの問題を無

視できる実験条件を選ぷ方がよい｡

2.高さの補正

i) t(h)が既知で無限な高さ

f(Y)を高さyにおける入射線のfractional power

とすると, Mでの全散乱強度は



L9(h)
- ～f(Y)I(VhTiTYiTdY, (4)

ここでもh-(27t/入)(6両/l)でY-(27t/入)(y/I)であ
る｡

もしI(h)がgaussian分布(I(h)-Aexp(-k2h2))

で,そして入射線の強度が高さに関係なく一定Cであれ

ば, (4)式はLg(h)-(CVi/k)I(h).
● ●

つぎVL散乱強度曲線のすそがh14にしたがって変化す

るという考えにもとずき,かつ入射線強度が高さによら

ず一定Kであるとすると, I(h)-K/h4で(4)式はLg(h)

-(7{K/2)(1/h3)｡すなわち,実測散乱強度はh~3にし
たがって変化する｡

ii)巾が充分狭く無限な高さ

入射Ⅹ線をモノクロメ-メ-で単色化し,スリブTlで

細くしぼって使用することが多いだけV-,いろいろな人

vLよって研究されてきた4)-7)｡

しかし,実際におこなうとなるといずれも相当な手間

がかかる.散乱像が散乱角20-0から単調に減少し,

I(Y)が散乱強度I(h)が無視できるところまで変らな

いか,または散乱像がringからなり,強度一定な入射

線の高さがこのringの直径より大きいならば, ∫(ア)-

c?nstant(C)で(4)式は

Lg(h)
-

2C!言I(節)dY･
結局つぎの関係式がえられる｡

A{h,ニー去～;欝du･
(5)

これを実際vLおこなうにはつぎのごとくする.実測散乱

曲線を図形をこ応じて各hごにと適当vL区切り, uを適当

に選んで実測散乱強度曲線の勾配Lg'(～/h2+ u2)/～/h2+ u2'

を測定し, (5)式を計算するのである｡いずれにしても大

変手間がかかり,かつ接線を引くときなどに誤差が入()

やすい｡

3.巾が充分に狭く有限な高さの補正

小角散乱の実験にはほとんどこのようなスリット系を

使用するとみなしてもよい｡この補正についてはいろい

ろな条件をもうけて近以解をうる試みがなされた5)8)｡

Kratky ら9)は(4)式のf(Y)としてgaussian weight

facion w(Y)-(2p/Vi)esp(-p2h2)を用い, N(h)-

Lg(h)esp(-p2h2)と置くこ与により港,つぎの関係式を
えた

I(h)
esp(p2h2)

∞

N′(ノh2+u2)
0

～/h2+u2

du, (6)

ここでPはスリットの高さによってきまる常数で,小さ

なPは高いスリットに,大きなPは低いス1)ットに対応

*通常Lg(h)-constant･exP(-P2h2)のような分布をするも

のと考えると, N(h)は急激に減少する函数であるo また,

w(Y)-1は(5)式でC-1としたときに相当し,そのとき

I(h)ニー÷～言欝duであるo
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している｡すなわち,入射線のvertical variation と

(2p/J有)esp(-p2h2)との対応によってPがきめられ

る｡微分頃を含む(6)式に対して, Scbmidt and Eigbt2)

は近似計算によるうまい数学的取扱いによって,それを

含まぬ(7)式を導いた

I(h,

-(志)(+)[j痢(3'Ah)- i=oTij･

Lg ((i･j)△h)],
(7)

ここで△如よ微少間隔で△h-hi+1-hiと定義され,任意

のhの値はh-7'△h,それより大きなhの値(hi)はhi-

(i+i)△hであらわされている.また

Ti,.-(i･j)()expトp2△h2(i2･2ij)),(7)′

ニーノ(i+i)2+2(i十1)3'+2Vi2+2i3'

-ノ(i-1)2+2(i-1)3'.

入射線の強度分布より実験的V-Pがきめられるから,

実測散乱強度曲線について適当な△hがきまると, (7)′の

Tijをtable化しておくことができる｡したがって散乱

強度を読みとり, Ⅱで説明する計数数え落しとパックブ

ランドノイズの補正をしてやることによって,ただちに

(7)式を計算することができる｡

Ⅱ.計数強度の補正

強い散乱Ⅹ線強度を計数管を用いて測定するときの計

数数え落しは,計数管の分解時間のみならずⅩ線管球に

かかる高圧やその波形,および計数回路にも影響される

10)ll)｡それゆえ,使用するⅩ線装置についてそれらの

補正が迅速におこなわれなけれはならない｡もし計数数

え落しの補正量が20%を越えなけれほ,毎秒平均Ⅳ個と

計数されるべきものが数え落しのためにn個と観測され

たとすると12)

N-n/(1-nk'o), (8)

ここでkはform factorでToは計数管の分解時間であ

るo さらにまた, kはⅩ線管球にかかる高圧およびその

波形vLよって変る｡ kTo-Tとすると

N-n/(1-nT). (8)′

っぎに二つの異なった強度のⅩ線を観測し,それを

nlおよびn2とすると

且-且･壬賢…鴬(1-(nl-n2),n2 N2

-nln2,2)…告〈ト(nl-n2)T)
･ (9)

すなわち,比例計数管やS'ンチv-ション計数管では,o

が10-6sec.,ガィガ-計数管では10~4sec.程度で, kは

1-3. 5程度の範囲にあるから,計数が前者では105c･p･s･,

後者では103c.p.s･以下のとき丁2の頃は無視できる｡

Ⅹ線管球にかかる高圧を一定にして,二つの観測強度

を箔で加減し(たとえばCukaむこ対してNi箔など),潤

定された値の比nl/n2をnrn2に対してプロットす
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Fig.2. Calibration curve for counting loss. The

ratio of the observed counting rates, nl

and n2, for two reflections plotted against

the difference in observed collnting rates.

る｡ Fig･2は使用したs,ンチレ-ションカウンタ-につ

いて測達したものである｡そしてFig.2より 丁 として

4.13×10~6sec.がえられた｡このようにして求められた

Tを用いることによって実際に測定される条件での計数

数え落しを(9)式によって補正することができる｡それゆ

え,この丁の値は同じ計数管を使用してもⅩ線管にかか

る高圧や波形が変れは異なった値をとる｡ Ⅳ.のプログ

ラムではco11nter resolution errorの補正と表示して,

このようにして求められるTを使用することとした｡

一方,小角散乱におけるパックブランドノイズは,読

料からの二次(蛍光) Ⅹ線やCompton散乱というより

は主に空気による散乱と考えてよいo これVLついて計数

管を用いる測定法においてもⅩ線が通る途中を真空にす

る試みがなされてきているo また試料によるⅩ線の吸収

はI-(Atlo/coso)esp(-FLt/coso)として表わされる.

ここでJは試料透過後のⅩ線強度, Aは常数, Iotま入射

Ⅹ線強度, tは試料の厚み, pは試料の線吸収係数そし

て20は散乱角であるo しかし,散乱角が非常に小さい

から散乱角に対する相対的影響差は少ない｡さらにま

た,測定方法を多少工夫して吸収効果を実験的vL補正し

たりするので(たとえば試料をそのために計数管の直前

において補正の目やすとする),Ⅳ.の計算ではこの頃の

自動的補正は実測強度読み取りに加味することとして省

略した｡

Ⅳ.計算プログラム

実測強度曲線から巾が充分に狭く有限な高さのスリッ

ト,計数数え落しおよびパックブランドノイズの補正を

あわせて連続的KL.おこない,解析VL供し得る散乱強度曲

線を迅速にうるため, ●Ⅰ･B･M.7072 (modified7070)を使

ってFortran電子計算機プログラムを作成した13)'14)0

その順序は,まず実測散乱強度曲線の解析条件をきめて

T,･)･を計算し,つぎに計数数え落し((8)′式),バックグラ

ンドノイズ,そして(7)式を計算するのであるo なお, P

の値についてIよ装置のメ-カ-がある限られた条件でよ

いから手持ちのスリット系についてえられるPの値を,

あらかじめtableにして用意されるところまでゆけは非

常に便利であろうと思われる｡

使用上の問題点と使用した記号の説明

a)プログラムIのT,A,･の計算に用いるjmaxがプロ

グラムⅠの主計算に使用される3'桝aXより小さいと

machines top｡それゆえ,前者をJmax (Control card

No.1)とし,後者の3'max (Control card No.3)と区別

した.それで3'max≦Jmaxで使用することが必要であ

る｡

b)比例計数管およびs/ンチレ-ジョン計数管では

(8)′式の使用はほとんど問題はないが,丁が大きいガィ

ガ一計数管では入射Ⅹ線近辺の強い散乱線の測定に,数

え落しが20%を越えることもしはしはである｡そのとき

正確には(8)′式は使用できないがそれでは実際上非常な

不都合を生ずるo それゆえ,そのときも最低限の補正と

してその関係式を使い,とくに1-nT≦0のときnxlO

=Ⅳとして計算を継続できるようにした｡

c)プログラムの中のPO,
PT, P,およびDIiO,

DHT, DHはそれぞれ同じ意味で本文のPおよび△hを

表す｡このような区別は誤まった指令やデ-タなどをチ

ェックして,計算が正しくおこなわれるようにするため
のものである｡

d)BNおよびRTはバックグランドノイズおよぴ

Fig.2 から求められたTである｡ Kl, K2はControI

card No.3 VLおける3'min, 3-maxである. A(J)は実測

散乱強度で,後記A(j)と同じものである｡

カードの順やデータの指令などは英文で記述する方が

意味が明確であるので以下そのようにする｡

Order of cards

Program I: Prepares T.I,･table on tape in unit 14. Header card, (Option cards, if desired), Program

cards No･ 101 tbrougb 117, A blank card, Control.card No. 1.

Program I･ Reads Ti] from tape unit 14 and corrects the observed intensity for counter resolution

error, background noise and slit beigbt smearing. Header card, (Option cards, if desired), Program
cards

No･ 118 through 182, A blank card, Control card No.2 and 3, Data cards.
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But also, program l and l can be combined to form a single continuous program. Header cards,

(Optional card, if desired), Program cards No. 101 tbrougb No. 182 but leave out the card No. 117, A

blank card, Control card No. 1, 2 and 3, Data cards.

Control cards and Data cards

Control card No. 1: word 1 (colum 1-10) p

word 2 (colum ll120) Ah

word 3 (colum 21-30) Jmax

if no decimal point is given,

p, unit position is at colum No･ 3
-(Flo.7)

h, unit position is at colum No･ 16
-(Flo.4)

Jmax, unit position is at colum No･ 30-( I 10)

Control card No. 2:- wofd 1 (colum 1-10) p

word 2 (colum ll-20) Ah

Control card No. 3: word 1 (colum 1-10) BN-(Flo.3)

word 2 (colum ll-20) RT-(Flo.7)

word 3 (colum 21-30) jmin-( I 10)

word 4 (colum 31-40) 3'max-( I 10)

Data cards: five intensity in words 1-5.

Note: All numbers have to be right-justified. Please decimal point as required. Jmax ≦500. Intensity

data are to be punched 5 on each, arranged in the decreasing order of 3'(or h). The time unit for BN, A(j)

and RT to be co血mon. If A(j) is given in c･p･s･, then RT should be c.p.s‥ Any other information for

reference purpose can be punched in the unused parts of the control cards and data cards without distur-

bing the program.

1mportant: Tell the operator to have the console alternation switch No. 3 0N wIlen COmpiling the

program. Number of output (to be punched in the header-card) is zero for the program I,
3',MX-3'm,･n +8

for the program I.

本稿を終えるにあたり,筆者が米国デュ-ク大学v-荏

職中にいろいろな便宜を計って下さり,本研究のために

も助言を惜まれなかった同校化学科教授W･R･Krighaum

氏ならびにR.J.Roe博士,また本稿をまとめるにあた

り御配慮をいただいた金属工学科大谷南海男教授に心よ

り感謝の意を表するものである｡
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