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研究テーマ 

超高速電子線計測の高度化とエネルギー材料開発の加速 

 

研究の背景・目的 

 量子効果が重要な役割を果たすナノメートル領域の構造変化の計測は、物性からデバイス特性、化学結合状態、生体機能

の解明などに広く関わる。また、その過程は数秒から数フェムト秒までの多様な時間スケールを持つ。一方、数百ナノメー

トル以下の周期性を持たない生物試料や高分子、結晶欠陥、不連続的な構造、結晶化できないタンパク質などでは、高い実

空間分解能を有する電子顕微鏡によるイメージング解析が唯一の測定手段となっている。 

 電子顕微鏡の時間分解能は、光電子放出を利用したパルス電子線発生技術の導入により大幅な向上が進んでいる。我々は

NEA-PC を用いた時間分解 TEM を世界に先駆けて開発し、ピコ秒から連続動作までの幅広い時間軸に対応したナノ計測装置

を創出した。これにより、可逆的光誘起過程に対してピコ秒時間分解能で時間分解計測を実現しており、可逆過程のオペラ

ンド計測が期待される。一方、in-situ 観察やオペランド計測における計測対象は、光励起、電圧・電流印加、温度や圧

力、ガス雰囲気変化などの外部刺激に対する反応過程であり、その現象の殆どは不可逆過程である。現状、ミリ秒からピコ

秒の時間分解能に対応できるオペランド計測手法はなく、この手付かずの時間領域で起きる現象は、時間平均した情報しか

抽出できていない。 

 そこで本研究テーマでは、試料環境と同期した高輝度パルス電子線を応用した高速オペランドイメージング法を実現し、

実動作下におけるナノ材料解析を可能にする。これにより、実動作下におけるデバイスや材料で発現する緩和過程や構造相

転移、化学結合状態変化に対して、ピコ秒から数秒までの幅広い時間領域で起きる局所時間発展の計測を実現する。そし

て、プラズモニクス材料や光半導体、人工光合成などのエネルギー材料における局所状態の動的性質を明らかにし、省エネ

ルギーデバイスの発展に資する機能解明から性能向上に貢献する。 

 この実現のため、①超高速時間分解計測の高度化、②パルス電子線と同期したオペランド電子線計測法の確立、③情報学

的アプローチによる低電子線量計測の実現、④光子線（レーザー、X 線）計測との融合による性能向上指標の抽出（マルチ

モーダル計測）、⑤超高速オペランド電子計測によるエネルギー材料解析の５つを有機的に実施する。 

 

成果の概要 

1.超高速パルス電子線を用いた(S)TEM イメージングの高度化 

 100-kV 時間分解 TEM において、イメージングモードでポンププローブ計測を実現した。これを用いて、一対の 2 次元材

料からなるモアレ縞の時間変化を計測することで回転運動と膨張過程を 1ps の時間分解能で計測することに成功した。これ

により、ファンデルワールス力による弱い結合を舞台としたナノ力学の計測を可能にした。他方、高い量子効率を有する光

陰極により、シングルショット電子パルスの生成が容易であることに着目し、走査型ナノビームディフラクション

（Scanning-NBD）法による非可逆過程観察を進めた。 

同期計測信号系の構築を行い、シングルショット Scanning-NBD の実現に一歩近づいた。 

2.ディラック方程式を用いたマルチスライス法の実現とスピン散乱における動力学効果の検証 

 電子線はその散乱断面積の大きさから試料中において多重散乱を起こしやすい。この動力学効果はシュレディンガー方程

式から出発するマルチスライス法により出射波動場に良い近似結果を与える。しかし、スピン効果や相対論効果については

陽に含んでいない。このため、我々はディラック方程式から導かれるマルチスライス計算の定式化と、計算コードへの展開

を図った。この結果、スピン偏極電子を用いた時に散乱角に非対称性（シャーマン関数）を確認することに成功した。さら

に、動力学効果によりシャーマン関数が試料膜厚と電子線エネルギーに依存して、振動と反転が起こることが見出された。



さらに、原子周辺のベクトルポテンシャルから位相格子を生成することで強磁性体や反強磁性体への適応を可能とし、スピ

ン散乱効果が最大化する最適な条件を見出すことに成功した。 

3.レプリカ交換モンテカルロ法を用いた分光スペクトル成分のベイズ推定 

 X 線光電子分光（XPS）や電子エネルギー損失分光（EELS）などの分光スペクトル解析において、バックグラウンドの除

去とピーク成分分離が実施されるが、これらの良否は解析者の経験に委ねられているところが大きい。本研究は、解析者の

経験によらない、普遍的な分光スペクトル解析を目指して、レプリカ交換モンテカルロ法によるパラメータの網羅探索とベ

イズの定理に基づいた情報量水準の採用によるスペクトル解析手法の確立を目指している。実験データのフィッティングの

際に、物理的に妥当なモデル関数を用いることで大域的最適解を見出し、第一原理計算の結果と矛盾しないピーク成分の抽

出に成功している。 

4.液中プラズマ法による Cu ナノ粒子担持 Ga2O3 光触媒の合成とその評価 

 CO2 分解光触媒反応において高活性かつ安価な触媒の開発を指向して、液中プラズマ法（SPP）による Cu ナノ粒子の作製

と Ga2O3 への担持を行った。Cu ナノ粒子作製時に用いる還元剤の濃度によって Cu の価数および粒径の制御に成功した。ま

た、Ga2O3 への担持後の焼成条件を模したその場透過電子顕微鏡観察（insitu TEM）によって、焼成時に生じる表面化学反

応を明らかにするとともに、可視紫外光吸収分光分析（UVvis）から、焼成した試料が可視光域に特異的な吸収ピークを有

することを見出した。このことから、光触媒反応時の可視光応答性を示唆する結果を得た。 
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