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研究成果の概要（和文）：(1)スピン偏極した電子と試料との相互作用評価のため、ディラック方程式から始めスピン
相互作用項を導出し、マルチスライス法に適した波動関数を求めた。結果、TEMの像コントラスト評価のシミュレーシ
ョン中に相対論的スピン相互作用項を入れ込むことに成功。(2)短電子パルスを発生する2通りの方法を試みた。①音響
光学素子と連続レーザーにより、25nsのパルス電子線を発生させ、その時間特性を調べた。②パルスレーザーを使って
20psのパルス電子線を発生。このパルス巾精密測定のためストリークカメラ法を開発。(3)スピン反転による位相像差
分を検出する方法も開発し、1.5rad以下の位相差の検出に成功。

研究成果の概要（英文）：(1) In order to estimate the interaction between spin-polarized electrons and 
specimens, we derived the interaction terms by starting with Dirac's equation, and obtained the wave 
functions below the specimens which are fit for multislice method. By the procedure, we succeeded in 
inclusion the interaction terms into multislice method. (2) In order to obtain TEM images
by electron pulse of picosecond, we adopted two methods. One is to use continuos laser and 
acoustic-optical modulator (AOM) and to obtain 25 nanosecond electron pulses for qualification of the 
pulse. Another is to use mode-look Ti-Sapphire laser to obtain 20 picosecond electron pulse. For accurate 
estimation of the pulse-width, we have developed a streak camera method using electrons. (3) We have 
developed a new method of measuring the phase difference of electrons and successfully resulted in 
detection less than 1.5 rad.

研究分野：ナノ構造科学、電子顕微鏡学
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１．研究開始当初の背景 
 透過電子顕微鏡(TEM)は 21 世紀に入り、
対物レンズの球面収差補正器と電子銃下の
エネルギー単色器が実用化し、点分解能は数
十ピコメーター、エネルギー分解能は 50meV
以下に到達した。しかしながら、結像に使わ
れているプローブ電子と試料との相互作用
は 1930 年代の開発期と変わっておらず、試
料の静電ポテンシャルによる屈折と、磁場ベ
クトルによるローレンツ力偏向を相変わら
ず用いている。電子には電荷の他にスピンと
角運動量の量子的性質があり、次世代の電子
顕微鏡開発のために、この 2つの量子数と試
料との相互作用の詳細な検討が待たれてい
た。本研究は電子の相対論的性質であるスピ
ンと試料との相互作用について新しい研究
を行うものである。 
 
２．研究の目的 
 近年、ナノ構造材料や生体物質の微細構造
観測の際のダメージ低減のために、低加速エ
ネルギーの透過電子顕微鏡法が注目されて
いる。これらは収差補正技術の向上ならびに
クライオ試料ホルダーを備えることにより
可能となってきている。特に 60keV〜20keV
程度の電子線では、その振る舞いは相対論と
非相対論の中間に位置する。このため、クー
ロン相互作用のみならず、スピンとの相互作
用の効果が現れてくる。またこのエネルギー
領域では非線形性が出現することも期待で
きる。本研究ではこの現象を電子顕微鏡にお
いて実験的に観測する試みを世界で初めて
行うことを目指した。そして相対論を考慮し
た電子スピンと物質の相互作用を実験的に
探究し、スピン/カイラル依存性を分析する新
たな手法の礎を築くことが本研究の目的で
ある。 
 
３．研究の方法 
(1) 初年度は下記の項目について進めた。 
①磁気散乱項の測定を可能にするため
の装置・測定系の構築：透過電子顕微鏡に
て広角散乱を用いた磁気散乱項の測定を
可能にするための装置・測定系の構築を行
った。②スピンとの相互作用を入れた議論
を行っていき、スピンとの相互作用を入れ
た数値計算を行う。次に相対論効果を取り
入れた場合の磁気散乱について、まず解析
的手法により計算を導入した。具体的には
藤原らの理論をベースとして、スピンの効
果を摂動としてハミルトニアンを記述し
ボルン近似のもと散乱断面積を計算する
式を得た。③透過電子顕微鏡において広角
散乱実験条件を検討した：実験については、
透過電子顕微鏡において広角散乱実験条
件を最適化した。そして、プローブビーム
が無偏極電子線の場合で磁気散乱が観測
されるのかどうかの実験を行った。このと
きのスピン依存の広角散乱した電子信号
は微小であると予想される。よって、入射

電子線に時間変調をかけ、ロックインアン
プを通すことで微小電流計測が可能な測
定系の構築を行なった。 
(2) 平成 26 年度は、下記の 2 項目について
研究を遂行した。 
①スピン偏極電子を用いた散乱実験：前
年度に準備を行ったスピン偏極電子を用
いた散乱実験を遂行した。これにより、散
乱断面積のスピン依存性について、電子エ
ネルギー、散乱角度に対する振る舞いを測
定した。 
②時間変調電子線による計測系の構
築：また、スピン偏極電子線はレーザー誘
起型の電子源であるので、ドライブレーザ
ーに時間変調をかけることで容易に電子
線の時間構造を変えることが可能である。
このため、電子源を制御しているレーザー
に時間変調をかける光学系の構築を進め
た。次にロックイン可能な変調時間を決定
し、S/N の向上に努め、時間変調した電子
線による微小電流計測系の確認を行った。 
(3) 平成 26 年度は、理論計算と実験結果を 
合わせて解析を行った。 
①実験：磁気散乱効果とその角度依存性
について 実験としてはスピン偏極電子
線を用いた場合に、磁気散乱による効果が
顕著に現れるか測定を行った。このとき広
角散乱において、方位による電子線信号の
偏りに注視して計測を進めた。この時、電
子顕微鏡における測定方法として、明視野
と暗視野の二通りある。よってまず通常の
明視野像において、スピン偏極方向の反転
により、像強度の差分をとることでクーロ
ン相互作用項を差し引く。このときに非対
称度が確認されるか、ある場合には相互作
用の強さが如何程かを測定した。次に暗視
野像を取得し、先程と同様にスピン偏極方
向の反転によりバックグラウンド成分を
削除し、そのデータにスピン依存の差がど
の程度出るのかを確認した。この効果をよ
り詳しく、また物理的議論ができるよう、
散乱角依存についても測定を行った。②解
析と考察 この実験結果を理論計算結果
と比較を行い、スピン軌道相互作用、双極
子-双極子、スピンの交換相互作用の項が
どのように効果として現れてくるのか解
析を行う。このとき、計算に含めていない
干渉効果についても議論が必要となるか
注意深く検証をした。 
 
４．研究成果 
(1) マルチスライスシミュレーション 
ディラック方程式より弾性散乱過程に
おけるスピン相互作用項は 



 

となり、マルチスライスシミュレーション

における求めるべきは波動関数は下記の

通りとなることが分かった。 

 
これにより、マルチスライスシミュレー
ションにおけるスピン依存弾性散乱の導
入が可能となった。精密には二項の波動関
数で取り扱う必要があるが、エネルギー領
域が比較的低い状態を考えているため近
似により一項のみの形式にして計算時間
の短縮を図る工夫をしている。 
 
(2)時間変調した電子線の発生

 

スピン偏極電子半導体フォトカソード
から発生させるため、駆動レーザーを時間
変調することで電子線の時間構造を変え
ることが可能である。本研究では、２通り
の方法を実施した。一つは、音響光学素子
と連続レーザーの組み合わせにより時間
変調である。もう一方はフェムト秒レーザ
ーをシードレーザーとして十数ピコ秒か
ら数百フェムト秒の時間変調を加える方
式のものである。 
音響光学変調方式では 25ns 程度のパルス
まで連続して可変することが可能となり、 

 

図１.ピコ秒パルス電子線を用いたストリーク
法によるパルス幅測定の様子。 

ロックイン検出における位相合わせが容
易となる。図 1に SPTEM と本光学変調器の
実験セットアップを示す。同期信号として
マスターオーシレーターの信号をレーザ
ーとTEM回路へ入れることで装置全体の同
期を取るシステムを構築した。このように
顕微鏡とレーザーを同期させることでロ
ックイン検出ができる装置に改良するこ
とに成功した。また、このシステムを用い
て得られた時間変調スピン偏極電子線の
時間構造の一例を図２に示す。 

 

図２. 音響光学素子により強度変調されたスピ
ン偏極電子線のビーム電流量の時間依存 

 
一方、シードレーザーにモードロック Ti 
Sapphire レーザーを用いたシステムにつ
いても構築を行い、図３に示す光学系を作
製した。これはフェムト秒レーザーのもつ
周波数帯域をスリットにより狭窄するこ
とで数百フェムト秒から数十ピコ秒まで
の時間幅を可変にする工夫を行っている。
これにより、数十ピコ秒の時間幅を持つス
ピン偏極電子線発生を実現するに至って
いる。数十ピコ秒パルス電子線の時間幅は、
高速偏向器によるストリーク法を用いて
実測された。図４にストリーク法により伸
張されたパルスと元のパルス電子スポッ
トである。偏向されているパルスでは幅が



伸張されている様子が見て取れる。これか
ら計測されるパルス幅は 18±3 ps である。 

 

図３. フェムト秒レーザーをシードレーザーと
したピコ秒パルス電子線発生用光学系 

 

 

図４.ピコ秒パルス電子線を用いたストリーク
法によるパルス幅測定の様子。 

 

(3)スピン偏極電子線を用いた電子線ホログ
ラムの実現と位相抽出 
磁性体薄膜試料を用いて磁気散乱効果
の抽出について実験を開始した。スピン
偏極電子線による干渉縞の取得を可能に
することで、位相変化抽出を実現した（図
５）。これは磁気散乱による効果を位相か
ら抽出するという新しい切り口である。
次に、スピン偏極方向の反転により、位
相像の差分を取得し解析を進めた。次に
無偏極電子線による位相像を用いてバッ
クグラウンド成分を削除し、そのデータ
にスピン依存の差がどの程度出るのかを
確認した。この結果、1.5rad以下の位相
変化を抽出することに成功した(図 6)。こ
の結果はスピンによるゼーマン分離を抽
出することが可能なところまで来ている
ことを示していおり、物理的議論ができ
る手法を確立することに成功した。 

 
図 5. スピン偏極電子線によるホログラムの様子 

 
図 6. 左図は磁性薄膜と真空領域の TEM 像。磁性
薄膜と真空の境界領域に干渉縞が存在して
いる。右図は左図から位相情報を抽出した
位相像。 
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