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研究成果の概要（和文）：本研究では，従来よりも１桁以上高い時間分解能を有する走査透過型電子顕微鏡法の
開発を行った．走査コイルに関与する総インダクタンスを従来の200分の１以下に抑制することで，1ピクセル当
たり83ナノ秒での走査が可能となり，１秒間に25フレーム（512×512ピクセル）の原子分解能像取得が実現し
た．原子分解能を保持しつつ時間分解能を大幅に改善することにより，固体内部や表面に存在する欠陥構造の動
的観察が可能となった．従来の原子分解能観察では，静的な観察に留まっていたが，本研究開発により材料やデ
バイスの実環境下での観察への応用が期待される．

研究成果の概要（英文）：We have successfully developed a new high temporal-resolution scanning 
transmission electron microscopy (STEM). The developed scan coils have 200 times smaller inductances
 than that in the previous generation, and we can acquire 25 frames of atomic-resolution STEM images
 as per second (512×512 pixels), where the acquisition time is 83 nano seconds per pixel. Utilizing
 such high temporal- resolution, it becomes possible to directly observe dynamics of point defects 
within solids or on the surface. The present study could open the way to perform dynamic STEM 
observations at atomic-scale.

研究分野：材料科学

キーワード： 高速電子顕微鏡法　拡散　複合点欠陥

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
走査透過型電子顕微鏡は高い空間分解能を有することから，材料中に形成される点欠陥などの原子構造解析にお
いて重要な役割を果たしてきた．しかし，材料機能の本質的な理解には，材料やデバイスの実環境下における挙
動を原子レベルで明らかにすることが要求される．本研究では，従来の原子分解能を保持しつつ時間分解能を改
善することにより，原子レベルでのダイナミクスが観察可能な顕微鏡法の開発を行った．本顕微鏡法は，高温，
ガス雰囲気，液中などの様々な環境下における動的観察の実現に向けて必要不可欠な手法であり，今後の材料開
発での幅広い応用が期待される．

※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。
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１．研究開始当初の背景 
 バンドギャップの広い窒化物や酸化物の物性は，固体中あるいは表面に形成される点欠陥の
構造に強く依存する．したがって，材料における各種特性の理解には，原子レベルの欠陥である
点欠陥構造を明らかにする必要がある．収差補正レンズの発展に伴い，電子顕微鏡の空間分解能
は 0.1 nm 以下まで飛躍的に改善された．これに伴い，物性発現の起源となる点欠陥の構造解析
が電子顕微鏡により直接可能となった．しかし，従来の実験は静的な観察に留まっており，実際
に機能を発現している環境下での動的な観察は困難であった．したがって，空間分解能を保持し
つつ高い時間分解能を有する新たな顕微鏡法の開発が必要である．また，原子レベルでのダイナ
ミクスを追跡することで，静的な観察では不明であった複合点欠陥などの構造も合わせて解析
できる可能性がある． 
 
２．研究の目的 
 本研究では，原子分解能を有する走査透過型電子顕微鏡（STEM）に新たな機能として，空間
分解能と時間分解能を両立した顕微鏡法の開発を行うことを目的とする．具体的には，収束電子
プローブを走査するコイルの最適化，シンチレータ型検出器の高速化を行う．また，開発した高
速電子顕微鏡法を用い，材料中あるいは材料表面に形成された欠陥構造の動的観察を行う． 
 
３．研究の方法 
 任意の計測系において，時間分解能と空間分解能はトレードオフの関係にある．したがって，
時間分解能の改善には，空間分解能を犠牲にする必要がある．STEM では収束した電子プローブ
を走査して原子像を取得するが，高速化に伴い各ピクセルにおける電子プローブの滞在時間が
短縮される．したがって，結像に関与できる電子線量（電子ドーズ）が減少し，得られる像の信
号ノイズ比が極端に低下し，高い空間分解能での観察が困難となる．実機の開発に先立ち，ピク
セルの物理的な大きさや電子ドーズの適切な目標値を設定する必要がある．本課題では，像計算
などの理論計算に基づいた設計を行う． 
 上述のように，高い時間分解能により得られる実験像の信号ノイズ比は極めて低い．したがっ
て，得られる実験像のノイズを低減するためのフィルター開発が必須となる．原子分解能像に対
するノイズフィルターとしては，フーリエ変換を利用した空間フィルターが広く利用されてき
た．しかし，時間発展の原子像群が得られるため，時間方向の情報を利用したノイズ除去法の開
発も行う． 
 
 
４．研究成果 
 原子像の取得には数秒から数十秒程度の時間（0.1 – 1 fps: frame per second）を要するが，
本課題では，10 – 50 fps を目標値として検討した．取得時間は走査範囲に依存するため，
512×512 ピクセルに固定した．シンチレータは電子検出系で最も早く動作するが，ライフタイ
ムの上限は 30 – 50 ns（ナノ秒）である．そこで，ピクセル滞在時間としては，50 – 100 ns/pix
を目標値とした（従来は 1,000 ns 程度）．また，電子線の走査には磁気コイルを用いるため，走
査位置を原子レベルで正確に制御するには，ライン走査ごとにフライバックタイムの調整が必
要となる．従来は 500 µs 程度であったが，本課題では 20 – 50 µsを目標値とした．これらの目
標値に基づき，時間分解能を算出したところ，20 – 30 fpsが実現可能であることが明らかとな
った．さらに，計算像に量子ノイズを導入し得られる信号強度を評価したところ，100 – 200 pA
の電流量を用いれば，原子分解能が達成可能であることが明らかとなった（通常より１桁高い電
流値）．以上の考察基づき走査コイルを実装した結果，ピクセル滞在時間: 83 ns/pix, フライバ
ックタイム: 35 µsとなり，25 fpsでの原子分解能像取得が実現した．これは，時間分解能に換
算すると 40 ms（ミリ秒）である．従来の一般的な条件と比較すると，時間分解能は２桁改善さ
れたことになる． 
 原子レベルでの動的観察には，代表的な不均一触媒であるチタン酸化物に担持した白金ナノ
粒子を用いた．80 秒間の観察を行い 2,000 フレームの原子像を取得した．図１に示すように，
白金ナノ粒子のエッジ部分では，電子線照射により白金原子が拡散する様子が観察された．白金
単原子はランダムではなく，特定の原子サイトに滞在しながら周辺領域へ拡散していく様子が
観察された．また，左上図は生データであるが，多くの量子ノイズが観察された．そこで，時間
方向へのフィルターとして Kalman filterによるノイズ除去を試みた（すべての拡大図）．その
結果，致命的なアーティファクトを生成することなく高いノイズ除去力を示し，原子分解能像の
フィルタとして有効であることが明らかとなった． 

  



 

 

 
図１．環状暗視野法による TiO2(110)基板に担持された白金ナノ粒子の動的観察．時間分解能は
40 ミリ秒．矢印で示す位置の白金原子は電子線により拡散する様子が観察された．構造モデル
および原子サイトを右下に示す． 
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