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研究成果の概要（和文）：コヒーレントスピン偏極電子線を収束プローブビームへと応用し、低加速走査電子顕
微鏡における色収差低減効果を利用したナノスピン電子プローブの実現に成功した。また、マルチフェロイック
材で発現する磁性ナノ構造の計測を実現し、ピコ秒の時間分解能での時間分解計測に成功した。これにより薄膜
における局所磁化状態の緩和過程や相転移などの学理的解明が可能となった。他方、時間・空間のコヒーレンス
とスピンを考慮した強度干渉実験によりスピン効果を実験的に実証し、スピン偏極電子線の新しい利用方法を示
すことに成功した。これにより、量子効果も含めたスピン/時間分解電子顕顕微法が新たに切り開かれた。

研究成果の概要（英文）：Coherent spin-polarized electron beam was applied to conversion probe-beam 
in a low-voltage scanning electron microscope to reduce chromatic aberration and enhance the spatial
 resolution of spin-resolved analysis. Alongside we succeeded in nano-structure analysis of magnetic
 materials and time-resolved measurement with pico-second temporal resolution using the newly 
developed electron microscopy. Consequently, our analytical methods can clarify dynamics of 
phase-transitions and relaxation process in the local state of magnetism. In contrast, considering 
the abilities of spin-polarization and long temporal and spatial coherent lengths that contribute to
 enhance the antibunching effect in an intensity interference measurement, we could reveal the 
spin-effect in the second-order interference term. These result in this project will open new 
spin-analysis involving quantum effects for nano-imaging of functional materials.

研究分野： 電子顕微鏡

キーワード： スピン　コヒーレンス　マルチフェロイック　電子顕微鏡　ナノ構造解析

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本成果は、量子効果も含めたスピン/時間分解電子顕顕微法の道を切り開いたものであり、次世代スピンデバイ
ス開発や先端磁性材料の高度化の促進が期待される。また、物質中の素励起や光誘起現象の過渡現象、さらには
スピン緩和過程の同定等により、省エネルギー材料や光エネルギー変換材料への寄与が可能となる。本手法は、
次世代メモリの動的観察のみならず、鉄鋼材料の磁性状態解析、高効率モーター開発のためのレアメタルフリー
永久磁石材料やスピン流を用いる新しい情報デバイスの開発に広く応用されることが期待できる。このように、
次世代の電子線応用分析機器の発展を可能にした点は、産業への波及効果を十分内在するものである。

※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 
1-1. コヒーレントスピン偏極電子線の重要性（研究動向と位置づけ） 

電子の自由度であるスピンは、スピントロニクス分野や量子情報、ナノ磁性デバイスに至る物性分

野、更には素粒子物理において、その根幹をなす物理量である。この量を量子ビームに付与したス

ピン偏極電子ビームは、これら分野において絶大な威力を発揮するツールとなる。 

現在、スピン偏極電子ビームは唯一 NEA（Negative Electron Affinity (負の電子親和性)）表面を

有するフォトカソード型（NEA-PC）電子銃により生成可能である。このスピン偏極電子源を含む

NEA-PC 電子源は、電子顕微鏡に代表される計測・分析アプリケーションにおいて、高輝度かつ狭

いエネルギー分散を実現できる高性能電子源として注目を浴びている。これに伴い、スピン偏極

LEEM やスピン偏極透過電子顕微鏡(SP-TEM)の開発が進められてきており、スピン偏極電子線を

用いて 1nm の空間分解能や 0.2eV のエネルギー分解能、200nm を超える空間コヒーレント長が実

現されている。さらに NEA-PC 電子源は優れたパルス応答を有する電子源であるため、空間マッピ

ングをピコ秒〜フェムト秒の時間分解測定を可能とするものとしても、大きく注目をされている。これ

らは、ナノメートル以下の局所スピン情報やその位相情報の時間発展について、原子・分子レベル

での学理的解明に貢献する重要意義を有している。 

1-2. 国内外の状況 

電子線応用分析の分野においては、レーザー駆動方式の光陰極電子銃を用いた TEM の開発

が様々な機関（米国・Caltech, スイス・EPFL、ドイツ・Göttingen 大学、フランス・Strasbourg 大学）で

精力的に進められており、ナノ秒から数百フェムト秒の時間分解能の実現を目指している。この電子

源には、LaB6 や銀ターゲットに紫外レーザー照射することで電子放出をさせるタイプが用いられて

おり、無偏極、低い輝度、エネルギー線幅の広さや空間干渉

性の乏しさなどの問題が浮き彫りになってきている。一方、

NEA-PC 電子源では、完全にレーザー制御された電子線発

生を実現しており、このような問題を克服できる方式として有

望視され、注目を集めている状況にある。さらに我々は、

NEA-PC を用いた TEM 開発では先駆的立場をとってきてお

り、次に示す種々の高機能性を有していることを明らかにして

いる。 

1-3. 着想に至った経緯（これまでの研究成果およびその発展） 

 我々は、NEA-PC 電子源を電子顕微鏡に応用することに既

に成功し、電子線の高いクオリティが必須となる TEM での使

用に耐えうることを実証した。その中でも、①1nm 分解能の

TEM 像取得、②ピコ秒電子パルスによる時間分解測定の実

現、③108A/cm2sr@30keV の高い輝度と 3×10-9 m・radの低

い初期エミッタンス、④92%の高いスピン偏極度、⑤0.12〜

0.24eV の狭いエネルギー分散幅（図１）、そして⑥干渉性の

実証（図２）と電子線ホログラフィーが実現できることを世界に

先駆け実証してきた。 

特に注目すべきはスピン偏極した電子線が十分な空間コ

ヒーレンスを持つこと、低エミッタンスかつ単色性を有する

ことである。この性能をいかんなく発揮するには、低エネル

ギー領域において収束電子プローブビームとして活用す

ることが最適である。プローブ径 dpは 

𝑑! = #(𝐶"# + 0.36𝜆#)𝛼$# +
1
4𝐶%

#𝛼& + 𝐶'# 0
Δ𝐸
𝐸 3

#

𝛼# 

と与えられる。規格化初期エミッタンス𝜖()*とビーム輸送効

率𝜂から見積もられる係数𝐶"（= 27𝜂/(𝛾# − 1)𝜖()*）に依

存する項𝑑"、球面収差係数𝐶%および色収差係数𝐶'に依
存する項𝑑%および𝑑'、そして回折から求められる項𝑑+から

なる。30keV におけるスピン偏極電子線のプローブ径を見

 

図 1. スピン偏極電子線のエネルギー
分散幅  
M. Kuwahara et al., Appl. Phys. Lett. (2012)  

 

図 2. 半導体フォトカソードから発生し
たスピン偏極電子線による干渉縞 
M. Kuwahara et al., Appl. Phys. Lett. (2014) 

 

図 3. SPTEM（30keV）におけるプローブ

径の収束角依存性。 
M. Kuwahara et al., Kenbikyo (2020) 
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積もると、回折限界を下回る𝑑"が実現でき、十分に細いプローブ径を得られることが分かる(図３)。さ

らに、単色性能を加味すると低加速 SEM の色収差低減に大きく寄与することが期待される。この状

況下において、電子線のコヒーレンスを活用することができれば、コヒーレント EBSD パターン、スピ

ン逆光電子分光マッピングが可能となり、高い空間分解能を保ちつつ効果的にスピン分析が可能と

なる。また、コヒーレンスを保っていることから、位相回復・回折顕微法の低速電子線への応用も可

能となる。また、低速化が可能となれば、電子線の波長を原子間距離相当に合わせることができ、

物質のキラリティ情報を抽出することも可能となる等、スピン依存散乱効果を最大化することができる。 

 

２．研究の目的 

電子波面の揃ったスピン偏極電子線生成の成功により、そのコヒーレント状態を操作した新しい電子

プローブの可能性が示唆されている。また、低い初期エミッタンスと単色性の高さから、低加速走査

電子顕微鏡における色収差低減効果を利用したナノスピン電子プローブの実現が可能となる。そこ

で本研究では、コヒーレントスピン偏極電子線を収束プローブビームへと応用し、スピンや時間/空間

の変調を付加した新しい量子ビームの開発を進める。この電子プローブを入射電子とした時の散乱

過程を利用した新しいスピン計測の開拓も目指す。これにより、マルチフェロイック材等を舞台にナノ

レベルで発現する磁性状態を可視化し、局所スピン状態の緩和過程や相転移などの学理的解明を

目指す。これにより、次世代スピンデバイス開発や先端磁性材料の高度化を促進する。 

特に以下の内容を明らかにし、コヒーレントなスピン偏極電子線のプローブビームとしての応用によ

る新しいスピン分析手法の開拓を進める。 

・ 低加速 SEM において色収差低減効果による空間分解能の向上を実現する。 

・ スピン偏極電子銃と走査型電子顕微鏡（STEM/TEM および SEM）において超高速時間分解計

測を実現する。 

・ コヒーレントなスピン偏極電子線を用いて相互作用過程におけるスピン偏極度依存性を示す。 

・ らせん磁性やスキルミオンなどの特異な磁性特性の分析へ応用し、この新しい分析手法の有効

性を検証する。 

 

３．研究の方法 

コヒーレントなスピン偏極電子線を収束プローブビームとし、散乱電子を高精度に計測することでスピ

ン計測を実現する。さらに、スピンおよび時間・空間変調を付加することで、コヒーレント照射を利用し

た新しい高精度スピン偏極計測手法の開拓を目指す。このため、半導体フォトカソードからコヒーレン

トに放出される単色スピン偏極電子線を走査型電子顕微鏡に導入し、低色収差・低エミッタンスの収

束プローブビームを実現する。また、散乱電子のプローブスピン

方向依存性ならびに照射エネルギー依存を計測することで、最

適な利用方法を探索する。この照射条件において先端磁性材料

を測定し、時空間変調したスピン偏極ビームの有効性を実証す

る。これにより新しいスピン分析法の開拓を進める。 

 

４．研究成果 

4-1. スピン偏極電子銃を搭載した走査型電子顕微鏡によるナノプ

ローブ電子線の実現 

電子顕微鏡に搭載可能な構造設計を施した、NEA 表面を有

する半導体フォトカソードを用いたスピン偏極電子銃を開発

し、走査電子顕微鏡（STEM, SEM）へ搭載することに成功し

た。開発した電子銃を STEM 機への搭載した実機

写真を図４に示す。これにより、スピン偏極電子線

エネルギーを１００keV まで高めた実験が可能とな

った。本装置にて取得された電子顕微鏡像と回折

図形を図５に示す。1nm 以下の高分解能を実現す

るスピン偏極パルス電子顕微鏡開発に成功した。

また回折図形も容易に取得できることから、結晶の

秩序に応じたスピン分解/時間分解解析が可能と

なる。 

 
図 ４. 開発した 100keV スピン偏極

電子銃を搭載した STEM/TEM 装

置の外観図 

  

図５. ピコ秒パルス偏極電子発生モードで取得

した金粒子の電子顕微鏡像（左図）と電子回折

図形（右図）。 



 

 

一方、低加速電圧による電子顕微鏡実験を可能にするため、スピン偏極電子銃を低加速 SEM へ

搭載する開発研究を進めた。この結果、1keV の低エネルギー偏極電子線による二次電子像（SE

像）、後方散乱電子像（BSE 像）の取得

に成功した。また、取得された低加速

SE 像から、スピン偏極電子銃の特徴で

ある低エネルギー分散幅Δ𝐸の寄与を

確認することに成功した。図６に、同じ

鏡体を用いた時のスピン偏極電子源

（左図）による SE像とショットキー電子源

（右図）による SE像を示す。エネルギー

分散幅が小さいことによる色収差低減

効果を観測することに成功し、スピン偏

極電子銃による高分解能化が可能であ

ることを実証した。他の収差係数の寄与

を加味した収束電子プローブ径の収束

角依存性をプロットしたものを図７に示

す。エネルギー分散が小さいことによ

り、極小値となる収束角は大きくなること

がわかり、実験においても同様の結果

を得ることができた。また、４分割BSE検

出器を導入し、BSE 像および差分像を

計測することにも成功した。 

 
4-2. マルチフェロイック材で発現する磁性ナノ構造（スキルミオンの生成と実空間観察） 

・ コバルト亜鉛系合金試料の作成とスキルミオン特性 
スピン偏極電子線を用いたスピン検出実証のため、焼

結法によるバルク材の作製（コバルト亜鉛系合金の合

成）を実施した。これは、比較的高い温度でスキルミオ

ンを生成するとされているβ-Mn構造を有するキラル

磁性体である。バルク材試料は電子顕微鏡観察のた

めの薄片化と表面ダメージを低減する前処理を施し、

顕微鏡観察を実施した。生成温度範囲は狭いが室温

近くでスキルミオンが観察され、特異な配列構造を有

していることがわかった。スピン偏極電子銃の持つパ

ルス駆動能を用いることで、スキルミオン生成消滅の

中間状態観察を時間分解観察できる可能性がある。 
・ 単結晶成長薄膜におけるスキルミオン 

サファイヤ基板上に単結晶成長させた Fe-Pd-Mo-N
薄膜によるスキルミオン生成実験を実施した。電子顕微鏡

観察用に基板結晶から薄膜をピックアップする技術を確

立し、加工ダメージによる磁気特性破壊を起こすことなく

顕微鏡観察を実現した。さらに、予想されていたブロッホ

型スキルミオン生成がされることを実証し、マクロな磁性特

性との一致を確認することに成功した。本試料は従来の

バルク多結晶試料とは異なり、デバイス化が容易な試料

である。本試料をもちいることで、電気的刺激に連動した

面内スキルミオンの駆動流の実空間観測がパルス電子線

と併用することで可能となる。ナノ磁性ダイナミクス観察に

有効な試料を見出した。 

 
図８.室温(RT~292K)における CoZnNi 合

金薄膜中正方格子 SkL  
T. Nagase, et al., Phys. Rev. Lett. (2019)  

 
図９. Fe-Pd-Mo-N 薄膜中おけるスキ

ルミオン生成の様子 
B. W. Qiang, et al., APL (2020) 

 
図６. スピン偏極電子銃による SE像（左）とショットキ
ー電子銃による SE像（右） 

H. Morishita, et al., J. Appl. Phys. (2020) 

 
図７. プローブビーム径と収束角の依存性。スピン偏極電
子銃（左）とショットキー電子銃（右）における色収差の

違いによるプローブビーム径の差異。 
H. Morishita, et al., J. Appl. Phys. (2020) 

 



 

 

4-3. コヒーレントなスピン偏極電子線による量子効果の実証（二次の干渉項） 

NEA 半導体フォトカソードをもちいたスピン偏極電子

銃は、空間のみならず時間方向のコヒーレンス性が高

く、かつ高いスピン偏極度を有することから、真の量子

干渉を計測しうる優位性をもつ。 
我々は二次の干渉項にスピン依存性があることを見出

し、高い偏極度における同時計数結果と無偏極度の計

数の差を抽出することで実現可能となる。二次の干渉

項は 

𝑔(#)(𝜏, 𝑃) ≈ 1 −
1
2 (1 + 𝑃

#)𝑔(.)(𝜏) 

と記述される。ここで𝑃は偏極度、𝑔(.)は一次の干渉項

である。これに基づき、ナノ秒パルス構造を有するスピ

ン偏極電子線をもちいて、強度干渉実験を実施した。

この結果、電子波における第二干渉項のスピン依存性

を計測することに世界で初めて成功した。この成果は、

電子の持つスピン偏極度と/時間/空間干渉長を加味し

た量子干渉実験への適応が可能であることを示す成

果である。 
4-4. スピン偏極電子プローブによるダイナミクス計測の実現 (時間分解エネルギー損失分光の実現) 

２つの三角形金ナノプレートを原子レベ

ルで接合したプラズニクス材料の表面

プラズモン増強効果を STEM と電子エ

ネルギー損失分光（EELS）の組み合わ

せにより観察を実施し、接合によるブル

ーシフトを確認した。これにより、近赤外

から可視光領域に敏感な材料を、電子

顕微鏡試料として準備することに成功し

た。図１１に結果を示す。 

次に、スピン偏極電子銃をピコ秒パルス

電子駆動状態にし、本試料に波長

780nm の 150fs パルスレーザーを照射

する実験構成を構築した。試料励起レ

ーザーと試料観察パルス電子線のタイ

ミングを 100fsの時間精度で合わせ、光

励起による荷電子帯電子状態の超高

速計測を、EEL スペクトルとスピン偏極

パルス電子線により実現した。図１２に

励起下における EEL スペクトル変化の観察結果を

示す。本実験により、レーザー誘起による有意な変

化を観察することに成功した。また、9ps と 500ps を

超える２つの時定数を観測し、それぞれ電子-フォノ

ン散乱、フォノンーフォノン散乱に対応する時定数

で減衰することが、電子顕微鏡においても観測され

た。光プローブを用いた実験では、表面プラズモン

を含む数 eV までの遷移過程の情報のみであるが、

本手法ではバルクプラズモン情報までも同時に計測

できる画期的手法であることが見出された。この結果

は電子状態に大きく依存するスピンダイナミクスを分

析する新たな手法となり得る。 

  
図１２. 金ナノ三角形を近赤外フェムト秒レーザ

ーで励起した時の時間分解 EELS 結果。遅延

時間を 1ps ずつ変化させながら、データを取得 

 
図１１. STEM-EELS による金ナノ粒子接合点における光増

強効果の観察(a)SI 像、(b) 接合点、角および面内位置にお

ける EEL スペクトル、 (c) EELS シミュレーション結果、

(d)EELS マッピング実験結果と(e)そのシミュレーション結

果 。 
S. Kuwahara, et al., ACS Applied Nano Materials (2020) 

 
図１０. スピン偏極電子線を用いた２
電子同時計数測定結果。同時計数時間

においてアンチバンチング効果が観測

されている。 
M. Kuwahara, et al., Phys. Rev. Lett. 
(2021) 
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