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研究成果の概要（和文）：本研究では、電子顕微鏡などの電子ビーム源の技術革新を目指して、従来とは電子生
成原理が異なる光電効果を半導体に用いたフォトカソード技術に着目し、その半導体の材料と構造の最適化によ
り、これまでにない高性能かつ多彩な電子ビーム生成の達成を目標としてきた。本研究の結果、窒化ガリウムや
ガリウムヒ素などの半導体を用いたフォトカソードにより、ビーム内の電子の運動量のばらつきが従来技術より
も一桁低く、かつ従来技術では困難な極めて短いナノ秒の時間幅で高い電流値を持つパルス電子ビームの生成に
成功した。

研究成果の概要（英文）：For the first technological innovation in electron microscopy electron beam 
sources in 50 years, this study has worked to realize an electron beam with never-before-seen high 
performance and versatility using a semiconductor photocathode.
By optimizing the materials and structures of semiconductors such as gallium nitride and gallium 
arsenide in this research, we succeeded in achieving high performance with electron momentum 
dispersion one order of magnitude lower than that of conventional technologies, a large current at 
the milliampere level, and generating pulsed electron beams with nanosecond width which is difficult
 with conventional technologies.

研究分野：電子ビーム源
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で達成した電子の運動量のばらつきが極少の電子ビームと従来困難であった極めて短い時間幅のパルス電
子ビームの実現は、電子顕微鏡の核心技術である電子源の材料を金属から半導体へと刷新することで、実環境下
のまま分子・原子レベルで試料を観測する新奇技術を創出する可能性を持つ。本研究でも示唆した水溶液中で動
き回る生きた生体分子や電池材料が充放電する様子などを分子レベルで観測するような潜在的応用例などから
も、本技術の社会実装により創薬だけでなくエネルギーなど幅広い分野で技術革新の源になると期待される。

※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。



 

 

様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
 
電子ビームは、電子顕微鏡や電子線描画など観測から加工まで幅広い学術・産業の基盤技術で

ある。既存技術の電子ビームのほとんどが、エジソン効果を利用した熱型または、ショットキー
やトンネル効果を用いた電界放出型の電子源により直流ビームとして生成されている。 
特に電界放出型電子銃は、熱型に比べ電流値は桁違いに小さいものの、1eV 以下の小さいエネ

ルギー分散の電子放出が可能であるため、可干渉性の必要な観測に利点をもち、その登場以来過
去 40 年に渡り高空間分解能の電子顕微鏡技術に貢献してきた。ホログラフィー電子顕微鏡で世
界最高性能の空間分解能を実現するだけでなく、クライオ電子顕微鏡においては、試料の急速凍
結や画像解析、ステージの安定化、データ処理の高速・自動化などの技術進歩と共に、生体分子
などの３次元構造解析を実現するなど、“より微細領域の観測”だけでなく”電子線損傷に敏感
な試料”へと観測対象を拡張させてきた。さらに直接電子を検出可能な CMOS 素子の開発により、
検出効率の向上やサブミリ秒までの”時間分解観測”が可能となり、近年では、SiN や SiC など
のメンブレン材料により、真空中で電子線を透過可能な液中セルが開発され、“実環境下”の観
測が進みつつある。 
すなわち次世代電子顕微鏡技術には、原子・分子レベルの微細領域の理解を“実環境下”であ
って“電子線損傷に敏感な試料”に対する“動態や反応”へと拡張させることが求められている。 
そのような要求の顕在化例とし

て、ライフサイエンス分野では創薬
におけるスクリーニングプロセス
でのクライオ電子顕微鏡法による
生体分子の３次元構造解析やエネ
ルギー分野ではペロブスカイト太
陽電池製造における有機材料を含
む結晶化プロセスの解明など、幅広
い分野で電子顕微鏡技術の機能拡
張が期待されている。 
我々は、このような電子顕微鏡の
機能拡張の鍵は、およそ 50 年前に
登場した電界放出型電子源がもた
らした技術革新と同様に電子放出
の原理から異なる電子源への刷新
にあると考えた。 
 
 
２．研究の目的 
我々は、産業分野における 50 年ぶり電子源技術の刷新として、光電効果を用いた半導体フォ

トカソードに着目した。半導体フォトカソードからの電子ビームは、極小の電子のエネルギー分
散や大きな電流の特性があるだけでなく、他技術にはないパルスビーム生成など、高度かつ多彩
な性能を持つ。そのような性能を最大限に発揮させるためには、フォトカソード素子となる半導
体材料の量子高率、パルスレーザーに対する時間応答性、光励起された伝導帯電子のエネルギー
状態、表面処理毎の負電子親和力状態の利用に応じた制御が鍵となる。 
そこで本研究では、半導体フォトカソードの量子効率、時間応答性、電子ビームの干渉性の向

上及び表面処理毎の表面構造の理解に着目して、電子顕微鏡の機能拡張に適した次世代電子ビ
ームを生成する半導体材料・構造・表面を備えた半導体フォトカソードを追求する。そのために、
電子顕微鏡の新たな機能拡張に対する最もインパクトの高いターゲットの一つとして、液中で
ブラウン運動する試料の観測を設定し、観測に最適な電子ビーム条件（可干渉性、電流、パルス
構造）を満たす半導体フォトカソード材料を実現する。 

 

 
図 2-1 実環境下で試料の動態や反応をナノメータ領域で観測するための要素 



 

 

 
 
３．研究の方法 
液中でブラウン運動する試料の観測のための半導体フォトカソード材料の実現には、可干渉

性や電流、パルス特性などの電子ビーム条件の設定が不可欠であり、かつその実証までには電子
顕微鏡の検出方法や液中試料ホルダーの開発まで必要となるため、以下の A から E までの項目
を目標値として設定した。 
設定した研究項目の全ては、図 3-1 通りフォトカソードに用いる半導体の材料や構造を設
計し、結晶成長したサンプルに対する評価と元の設計のフィードバックによる最適化によ
り達成する。 

A) 電界放出型電子源と同等の可干渉性を持つ電子放出 

B) 電界放出型電子源の 1000倍以上の高い電流引出し（＞１mA） 

C) 凍結試料のドリフト（〜10nm/s）に対しては１ミリ秒、液中試料のブラウン運動（水中の 1
μm 径スチロールで平均〜10μm/s）に対しては 100ナノ秒以下の速い撮像が必要のため、
パルス幅は１００ナノ秒〜１ミリ秒の範囲で調整可能であること。 

D) パルス繰返し周波数は、最小１パルス生成から１００マイクロ秒以下の間隔で連続してパ
ルス生成が可能なこと。（１kHz以上＊直接電子検出の高速 CMOS まで対応） 

E) パルス電子ビームが検出器やカメラと同期が可能であること。 

F) 様々な試料に対応するため、パルス内電荷量が連続的に調整可能であること。 

 
上記項目は、図 3-1 に示す通り半導体材料作成・基本性能・ビーム評価（A, B, C, D）、要素技術から
電子顕微鏡応用（E, F)まで対応する評価装置や要素デバイスにより遂行された。 
 

 
図 3-1 液中でブラウン運動する試料の観測のための半導体フォトカソード材料を実現する研究の方法：
A から E まで掲げた研究項目は、半導体材料作成、基本性能・ビーム評価、要素技術から顕微鏡応用

まで対応する評価装置や要素デバイスにより遂行した。 



 

 

 
４．研究成果 
 
電子顕微鏡の新たな機能拡張に対する最もインパクトの高いターゲットの一つとして、液中

でブラウン運動する試料の観測を目指し、設定した最適な電子ビーム条件（可干渉性、電流、パ
ルス構造）を満たす半導体フォトカソード材料実現のために達成すべき研究項目を遂行し、目標
項目別に次の通り達成した。 
 

A) 電界放出型電子源と同等の可干渉性を持つ電子放出：達成度 100％ 

• フォトカソード材料として作成した InGaN半導体と AlGaAs 半導体により、可干渉性と
して 0.1eV 以下の電子のエネルギー分散を達成し、電界放出電子源と同等以上の可干渉性
を達成した。 

B) 電界放出型電子源の 1000倍以上の高い電流引出し（＞１mA）：達成度 100％ 

• 目標とする 1mAの電流を最終目標とするパルス電子ビームの状態で達成した（図 4-2）。 

C) 凍結試料のドリフト（〜10nm/s）に対しては１ミリ秒、液中試料のブラウン運動（水中の 1
μm 径スチロールで平均〜10μm/s）に対しては 100ナノ秒以下の速い撮像が必要のため、
パルス幅は１００ナノ秒〜１ミリ秒の範囲で調整可能であること。：達成度 100％ 

• 図 4-1で示す通り、InGaN半導体フォトカソードを用いた実験で、最短でパルス幅 7ns、
立ち上りと立ち下がり共に 1.5ns と照射パルスレーザーの時間構造に一致した応答性を持
つパルス電子ビーム生成を達成した。これにより 100 ナノ秒と設定した目標値よりも１０
倍以上早い時間応答性を持つ半導体材料を実現した。 

 
 
 

 
図 4-1 電子銃を用いたソレノイドスキャン法によるフォトカ

ソード半導体の電子のエネルギー分散測定とその結果 

 

 
図 4-2 InGaN フォトカソードからのナノ秒パルス

幅を持つパルス電子ビームの生成 

 
図 4-3 パルス幅と周波数を変調させた電子ビーム生

成：最大で 100kHz の周波数を達成。 



 

 

• ブラウン運動ターゲット試料の検証のため、20-50nm 程度の液膜の厚さが可能な液中試
料ホルダーを独自に開発し、水溶液中の~20nm直径の金ナノ粒子試料のブラウン運動の様子
を観測した。 

D) パルス繰返し周波数は、最小１パルス生成から１００マイクロ秒以下の間隔で連続してパ
ルス生成が可能なこと。（１kHz以上＊直接電子検出の高速 CMOS まで対応）：達成度 100％ 

• 図 4-3 通り周波数およびパルス幅が変調可能なパルスビーム生成シーケンス構築を実
現し、当初目標にした周波数 1kHz を二桁上回る 100kHz の高周波数のパルスシステムを達
成した。 

E) パルス電子ビームが検出器やカメラと同期が可能であること。：達成度 100％ 

• 設定目標 C), D)で構築したレーザーシステムは、外部トリガーシグナル制御しており、
10ナノ秒を切る速さで 100kHz 周波数まで対応していることから、目標とした既存の CCD カ
メラ（30 フレーム/秒）との同期には十分な仕様を達成した。 

加えて、ここまでの研究に利用してきた電子ビーム発生装置を性能向上させるために、電子加速
電圧が最大で 100kV である電子ビーム発生装置の開発（図 4-5）に着手し、電子ビーム生成ま
で至った。今後 50nm を超える厚さの液膜の液中試料の観測実証に向けた準備も完了したこと
を付け加えておく。 

 

図 4-5 従来のフォトカソード用電子発生装置（最大 50kV 加速）と 100kV 電子ビーム加速が可
能なフォトカソード用電子発生装置 

 
図 4-4 SiN メンブレンにより独自作成した液中試料ホルダー（上段

SEM 像）と本ホルダーを用いて既存の透過型電子顕微鏡で観測した
水溶液中の金ナノ粒子のブラウン運動（下段 TEM 像） 
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