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研究成果の概要（和文）： 世界に先駆けて、フォトカソード高周波（RF）電子銃を用いたフ

ェムト秒時間分解 MeV 電子顕微鏡実証機を製作し、原理実証を行った。実証実験では、RF 電

子銃を利用して、パルス幅が 100fs、エミッタンスが 0.2mm-mradの高品質電子ビームを発生し、

これを用いて金単結晶薄膜の MeV 電子線回折像と電子顕微鏡像の観察に成功した。 

 

研究成果の概要（英文）： The first prototype of femtosecond time-resolved relativistic transmission 

electron microscopy has been developed using photocathode radiofrequency (RF) gun in world for the 

direct visualization of ultrafast structural dynamics in matter. A 100 fs MeV electron beam with 

emittance of 0.2 mm-mrad was generated in RF gun. The observations of both electron diffraction and 

microscopy imaging were succeeded in the prototype. 
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１．研究開始当初の背景 

物質における多くの高速物理・化学現象

（例えば、固体における構造相転移、分子系

における化学反応、生体系における諸エネル

ギー変換・情報伝達などの高速現象）は、フ

ェムト秒時間（fs）とナノメートル空間（nm）

のスケールで進行している。これらの構造相

転移、化学反応、エネルギー変換・情報伝達

機構などの現象を解明するには、その物質を

構成する個々の原子・分子の運動、変化途中

の種々の中間状態に関する詳細な知見が必

要であり、100fs と sub-nm の時空間分解能を

有する超高速測定技術が求められている。 

今まで、物質の高速物理化学変化の諸過程

に関する情報は、主として、フェムト秒超短

パルスレーザーを利用し、可視・紫外・赤外

領域における光学スペクトルの解析を通じ

て得られてきた。構造変化の知見を獲得する

手法としては、大型放射光施設や自由電子レ

ーザーから発生する短パルス X 線を利用し

た時間分解 X 線回折法と、フェムト秒短パル

ス電子ビームを利用した高速電子線回折法
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がある。しかし、フェムト秒レーザー光スペ

クトル解析法は、エネルギー状態の変化を観

測する手法であり、直接的に構造変化の知見

を獲得することができない。高速の X 線や電

子線回折法からは周期的格子情報（運動量空

間情報）が獲得できるが、その情報は X 線や

電子ビームを通過する試料の全領域で平均

化されたものであり、実時間・実空間におけ

る個々の原子の変位に関する直接的な知見

を得ることが難しい。 

これらの超高速で進行する諸過程を実空

間・実時間で捕える事を可能にする実験手法

は、本研究の主題とする、フェムト秒時間分

解電子顕微鏡法である。電子顕微鏡は、物質

の微細構造を原子・分子レベルで直接観るこ

とが可能な強力な観察装置であり、構造と機

能を結びつけて理解する土台となっている。

これに時間分解機能を付加した時間分解電

子顕微鏡は、ナノスケールでの構造変化や高

速現象をリアルタイムで直接的に追跡する

ことが可能であることから、広い学問分野で

大きな注目を集めている。現在の時間分解電

子顕微鏡の研究では、加速電圧 100～200KV

の市販電子顕微鏡を改造し、レーザー光パル

スが駆動する直流（DC）電子銃より発生した

ナノ秒の電子線パルス（ 10
8
e

-
′s/pulse 、

E/E<10
-4）が用いられている。時間・空間分

解能は、それぞれ 10ns と 10nm に達し、ナノ

秒時間領域でのダイナミクスの解明が可能

となってきた。しかし、現在の研究開発では、

加速電圧が低く、空間電荷効果の影響が大き

いため、10ns より短いパルスかつ大強度・高

品質の電子ビームが得られなく、10nsと 10nm

により高い時空間分解能の向上が非常に困

難である。従って、フェムト秒と 10nm 以下

の時空間分解能を有する時間分解電子顕微

鏡技術はまだ実現されていない。 

我が国においては、京大グループによるレ

ーザープラズマ短パルス電子ビームを用い

た高速電子線回折の研究と、我々のグループ

によるフォトカソード RF 電子銃を用いた超

高速電子線回折の研究は進展しているが、高

時間分解能を有する電子顕微鏡の研究はほ

とんど行われておらず、時間分解能の向上に

関して欧米に対して急速な追い上げが望ま

れてきた。 

２．研究の目的 

本研究では、従来の DC 電子銃の代わりに、

フォトカソード RF 電子銃を利用して、パル

ス幅が 100 フェムト秒、エネルギーが 1～

3MeV、エネルギー分散が 10
-4 の短パルス・

単色性を兼ね備えた電子ビームを発生させ、

世界に先駆けてフェムト秒時間分解 MeV 電

子顕微鏡実証機を開発し、原理実証する。そ

れを駆使し、直接的に捉える時間分解構造イ

メージング技術を確立し、構造ダイナミクス

の解析を通して、原子・分子の相互作用や構

造変化によって引き起こされる物理・化学・

生命などの高速現象の研究を推進する。 

３．研究の方法 

フェムト秒時間分解 MeV 電子顕微鏡の実

現を目指して、以下に(1)～(3)に示した研究お

よび技術開発を行う。 

(1） 高精度フォトカソード RF 電子銃を製作

し、次世代の短パルス・単色性を兼ね備えた

高輝度 MeV 電子顕微鏡ソースを実現する。 

そこで、我々の研究に実績があるフォトカ

ソード RF 電子銃の加速高周波空洞を最適化

し、高精度 RF 電子銃を製作する。電子ビー

ム輸送中に空間電荷効果によるエミッタンス

の増大に対しては、ソレノイド磁場による補

正法を開発し、最終的にはパルス幅 100fs、エ

ネルギー分散 10
-4、エミッタンス 0.1mm-mrad

の高品質電子ビーム発生方法を確立する。 

(2） 時間分解構造イメージング技術を確立す

る。CsI(Tl)シンチレータを用いた電子線の低

照射で分析可能となる高い検出効率を持つ検

出器を開発する。フォトカソード RF 電子銃

から発生したフェムト秒 MeV 電子線パルス

を利用して、時間分解電子顕微鏡イメージ像

の記録・解析手法を確立する。 

(3） 世界に先駆けてフォトカソード RF 電子

銃を利用した時間分解能 MeV 電子顕微鏡実

証機を設計・製作する。 

 まず、ダブルコンデンサレンズから構成さ

れる電子ビーム入射光学系を製作し、試料で

の電子ビーム収束サイズが 10m、開き角が

1mrad に抑える。次に、超高圧電顕（3MeV）

を対応する最大磁場強度が 2T 以上の対物磁

気レンズと投影磁気レンズを設計・製作し、

透過電子顕微鏡像の拡大倍率が 1000 倍以上



 

 

の結像レンズ系を開発し、原理実証を行う。

また、時間分解電子顕微鏡法を用いて、構造

変化によって引き起こされる高速現象の研究

を推進する。 

 

４．研究成果 

（１）世界初のフェムト秒時間分解 MeV 電子

顕微鏡実証機の製作 

図 1 に、本研究で開発した世界初のフェム

ト秒時間分解 MeV 電子顕微鏡実証機の写真

を示す。本装置は、 

・ 相対論的エネルギー領域での低エミッタ

ンス（平行度が高い）・フェムト秒短パル

ス電子ビームを発生する高精度レーザー

フォトカソード RF 電子銃、 

・ フェムト秒 MeV 電子ビームの入射および

制御を行う入射部と、イメージ像を高精度

で結像可能にする電子レンズを含む結像

部（MeV 電子ビームレンズ光学系）、 

・ 微弱な MeV 電子ビーム透過像を高感度で

測定する検出部、 

・ フェムト秒電子線パルス発生と試料励起

のためのフェムト秒レーザー 

から構成されている。各装置は、企業の市販

品ではなく、研究者の経験と知恵・努力を結

集して独自に開発を続け、完成させたもので

ある。以下、各装置の特徴と性能について報

告する。 

① 高精度フェムト秒 RF 電子銃 

フォトカソード RF 電子銃技術は最先端の

加速器技術である。RF 電子銃の特徴として、

第一は、空間電荷効果の低減である。高周波

空洞内にフォトカソードが取り付けられ、レ

ーザー励起によって発生した光電子が広が

らないうちに空洞内の 100MV/m またはそれ

以上の高電場で瞬時に相対論的運動エネル

ギーまで加速する（図 2(a)に示す）。こうして、

空間電荷効果の影響が抑えられ、大強度・高

品質の電子ビームの発生が実現できる。第二

は、短パルス電子ビームの発生である。RF

電子銃から発生する電子線パルスの時間構

造はレーザー光パルスの時間構造を反映す

るため、短パルスレーザーを利用すれば容易

に短パルスの電子ビームを得ることができ

るという利点もある。現在、パルス幅が 9ps、

パルス当たりの電荷量が 1nC の時、

1.2mm-mrad の低エミッタンス・大強度電子ビ

ームが実現されている。 

時間分解電子顕微鏡に適応するフェムト

秒短パルス RF 電子銃は、さらに高精度化す

る必要がある。まず、10nm 以下の空間分解

能を得るために、電子銃から発生する電子ビ

ームの規格化エミッタンスは 0.1 mm-mrad に

抑える必要がある。次に、エネルギー分散の

低減が必要である。試料に依存するが、高空

間分解能を得るために、10
-4 又はそれ以下の

値が求められている。 

我々は、上記で述べた諸電子ビームパラメ

ーターを満たすため、100fs またはそれを切

る極短パルス RF 電子銃の設計・開発を行っ

た。図 2(b)に、最新型フェムト秒短パルス RF

電子銃を示す。暗電流、加速 RF によるエミ

ッタンスとエネルギー分散の増大を極限ま

で低減するために、加速空洞の高性能化を目

指して、丸形状の高精度加速空洞を設計・製

作した。これにより、最も対称性が良い理想

 

図 1 フェムト秒時間分解 MeV 電子顕微鏡

実証機の写真 

 

図 2 高精度フェムト秒 RF 電子銃 



 

 

に近い RF 加速電場が実現できた。また、各

空洞の壁面に新型チューナーを取り付け、加

速電場分布のバランスがより高精度で得ら

れるようにした。加速空洞とカソードプレー

トを金ロウ付けする構造を採用し、RF 電子

銃からの暗電流を測定限界(1fC 以下)まで低

減することができた。表 1 に、無酸素銅のカ

ソードにフェムト秒Ti:Sapphire レーザーの3

倍波(266nm、100fs)を照射する時、RF 電子銃

から発生する電子ビームパラメーターの目

標値を示す。 

② MeV 電子ビームレンズ光学系 

電子ビーム光学系（図 3 に示す）は、フェ

ムト秒電子ビームの入射および制御を行う入

射部と、電子顕微鏡透過イメージ像を高精度

で結像可能にする結像部から構成されている。

入射部には、電子ビーム輸送中空間電荷効果

によるエミッタンスの増大を補正するソレノ

イド磁気レンズ（SL）、入射電子ビームを精

密で制御するコンデンサ磁気レンズ（CL）2

台とコンデンサ絞りを用いた。電子銃から発

生したフェムト秒短パルス電子ビームは、SL

によりエミッタンスの増大を補正され、コン

デンサ絞りによるコリメートされた後、CL に

よって厳密に制御されて試料に小さい収束角

で入射する。この収束角は、観測される

イメージ像のシャープさを決定する最大要因

の一つであり、発生した電子線パルスビーム

のエミッタンスと CL の特性の両者によって

決定される。我々のフォトカソード RF 電子

銃を用いた原理実証の実験では、=0.2 mrad

に実現しており、本開発目標である<1 

mrad を達成した。 

結像部には、対物レンズ、中間レンズと投

影レンズの 3 つの強磁場磁気レンズを用いた。

球面収差、色収差と非点収差を最小化するた

めに、磁極やヨークの形状を最適化しており、

電子レンズ系として十分な特性が実現されて

いる。図 4 に対物レンズの設計図、特性と磁

場分布を示す。対物磁気レンズでは、上極と

下極に非対称の構造を採用し、最大起磁力が

44kA・ターンである。磁極は飽和磁束密度が

高いパーメンジュール軟磁性材料を使用して

おり、最大磁場強度 2.4T が発生可能である。

対物レンズの焦点距離は、電子ビームエネル

ギーが 2MeV の時、12mm である。中間レン

ズと投影レンズの最大磁場強度は、それぞれ

の 1.4 と 2.1T であった。これにより、イメー

ジ像の拡大倍率は 5,000 倍以上となり、10nm

分解能を十分に達成する見込みである。 

③ 透過 MeV 電子顕微鏡像検出器 

超高速のイメージ測定には、検出器そのも

のの時間分解能に依存しないが、電子波の高

感度検出は極めて重要である。これは、RF 電

子銃開発の項で述べたように、相対論的電子

ビームに対しても空間電荷効果は、パルス幅、

エミッタンスおよびエネルギー分散に対して

増大効果をもたらすため、可能な限り少ない

電子数での測定が望まれる。そこで、パルス

あたり少数の電子数でも測定可能なTlをドー

プした CsI の柱状結晶化素子と浜松フォトニ

クス社製の Fiber Optic Plate を採用した。素子

から発生した光は、厚さが 5m のポリマー上

表 1 RF 電子銃から発生する電子ビー
ムパラメーターの目標値 

Electron energy 1~3 MeV 

Bunch length 100 fs 

Norm. emittance 0.1 mm-mrad 

Energy spread 10
-4
  

Electron charge 0.1~10 pC 

 

 

図 3 MeV 電子ビームレンズ系の構成 



 

 

でアルミニウム蒸着した 45 度の反射ミラー

により伝搬され、最後に CCD カメラ

（ORCA-R2）を用いて測定される。原理実証

では、この検出器を用いて、パルス当たりの

電子数 10
6で単結晶金における MeV電子線回

折の single-shot 測定に成功した。 

（２）RF 電子銃を利用した MeV 電子顕微鏡

の原理実証 

① RF 電子銃による高品質フェムト秒電子線

パルスの発生 

電子ビームの発生には、無酸素銅のカソー

ドを利用し、光源として、フェムト秒

Ti:Sapphire レーザーの 3 倍波(266nm、パルス

幅 100fs)を用いた。電子ビーム特性の測定は

別の加速器で行われた。パルス当たりの電荷

量が 0.1pC の時、パルス幅が 100fs、エミッタ

ンスが 0.2mm-mrad、エネルギー分散が 10
-4の

フェムト秒電子ビームの発生に成功した。エ

ミッタンスについては、目標値より少し高い

値であったが、カソードでのレーザースポッ

ト径を小さくすることにより、本開発目標で

ある 0.1mm-mrad を十分に達成する見込みで

ある。以下、この電子ビームを用いた電子線

回折と電子顕微鏡の測定結果を報告する。 

② MeV 電子線回折の測定 

まず、RF 電子銃から発生したフェムト秒

MeV 電子線パルスを、ソレノイド磁気レンズ

とコンデンサレンズを用いて試料に平行化し、

電子線回折の測定は投影レンズを用いて行わ

れた。試料には、厚さ 15nm の金単結晶薄膜

を用いた。図 5 に 10 パルス積算とシングルシ

ョットで測定した金単結晶の MeV 電子線回

折像を示す。パルス当たりの電子数は 10
6 個

であった。RF 電子銃からの暗電流の影響が殆

どなく、10 パルスの積算測定では十分明瞭な

回折パターンが得られ、シングルショットの

測定も可能となった。これは、高精度の RF

電子銃と電子レンズ系を使用した成果である。

また、ゼロ次回折スポットのシャープさは、

試料への電子ビームの収束角が小さく、電子

ビームのエミッタンスが小さい証拠となり、

小さなスポット幅はプローブ電子ビームが優

れた単色性を有することを示している。 

③ MeV 電子顕微鏡イメージング 

次に、対物レンズと投影レンズを用いて、

電子顕微鏡の透過像を拡大し、金単結晶薄膜

の観察を行った。図 6 に、試料の場所と拡大

倍率を変えた時観察した MeV 電子顕微鏡像

を示す。これにより、MeV 電子線パルスを用

いた金薄膜の凸凹やシワの観察に成功した。

低倍率の測定でもあるが、RF 電子銃は MeV

電子顕微鏡への応用が期待できることが初め

て実証した。 

倍率や分解能の評価には、1000 メッシュの

銅グリット標準試料を利用した。イメージン

グ拡大倍率として、対物レンズだけを使用す

る場合は 200 倍、投影レンズを合わせて使用

する場合は 1700 倍を達成した。解像度は

30nm/pixel であった。これは、本研究で製作

した MeV 電子ビームレンズ光学系と検出器

と共に十分な性能が発揮できたことを示して

いる。今後、電子ビームを高輝度化し、中間

レンズを使用することにより、倍率を 5,000

 

図 4 MeV 電顕を対応する対物レンズ 

 

図 5 金単結晶の MeV 電子線回折像 

 

図 6 金薄膜の MeV 電子顕微鏡の透過像 



 

 

倍に向上し、10nm の空間分解能を達成する見

込みである。 

上記の成果により、本研究で推進している

フェムト秒時間分解電子顕微鏡は、フェムト

秒領域の時間分解能と原子レベルの空間分

解能を併せ持つ新しい測定ツールであり、次

世代の電子顕微鏡の誕生と言っても言い過

ぎではない、世界中の物質構造科学研究者が

待望してやまない「夢の装置」である。実現

すれば、今後の超高速構造科学研究を質的に

格段に深化させることができ、新物質の創製

と新機能の開拓への強固な基礎を創出し、環

境、エネルギー、医学などの幅広い分野の発

展に極めて大きな貢献をもたらす。 
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