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The direct visualization of fundamental dynamic processes

in matter occurring on femtosecond time scales over sub-

nanometer (even atomic) spatial dimensions has long been

a goal in science. In this paper, the development of a

femtosecond time- resolved relativistic transmission elec-

tron microscopy (FsTEM) based on a photocathode radio-

frequency (RF) gun is reported. The requirements and lim-

itations of the beam parameters used in FsTEM are dis-

cussed. Finally, some demonstrations of relativistic ultra-

fast electron diffraction measurement using the RF gun are

presented.
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1 はじめに

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現象，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，フェムト秒時間とナノメートル空間のス
ケールで進行している．これらの構造相転移現象，化
学反応，エネルギー変換・情報伝達機構を解明するに
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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
ある．
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
た．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
る手法には，SPring-8を始めとする大型放射光施設か
ら発生するピコ秒短パルス X 線を利用した時間分解
X線回折法と，加速器から生成されるフェムト秒短パ
ルス電子ビームを利用した高速電子線回折法 (Ultrafast
Electron Diffraction, UED)1–5) 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構造変化を伴う諸過程を
直接的かつ時間分解的に捕える事を可能にする実験手
法は，本稿の主題とする，フェムト秒時間分解電子顕
微鏡法である．ここでは，まず，従来の時間分解電子顕
微鏡の開発の現状とその問題点を述べた後，最近我々
がフォトカソード高周波（Radio-Frequency，RF）電子
銃を用いて開発しているフェムト秒時間分解MeV 電
子顕微鏡装置の概要と特徴を説明する．最後に研究が
先行している，RF電子銃を用いたMeV電子線回折の
研究例を紹介する．
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2 時間分解電子顕微鏡開発の現状

物質の構造に対する直接的な知見を獲得する代表
的な手法は，言うまでもなく電子顕微鏡である．電子
顕微鏡は，原子レベルでの構造決定を可能にし，沢山
の重要な発見を成し遂げ，科学の新しい領域を切り拓
いてきた．これに時間分解機能を付加した時間分解電
子顕微鏡は，高速で進行するナノスケールでの構造変
化を時間分解で直接的に追跡できることから，広い学
問分野で大きな注目を集めている．従来の時間分解電
子顕微鏡測定法は，定常の電子顕微鏡と高速カメラを
組み合わせて構造変化ダイナミクスの知見を獲得す
る測定手法である．今まで核生成や結晶成長などのダ
イナミクス研究に利用されている．しかし，カメラの
シャッター速度と，シャッターが開いている間にCCD

素子に捕捉される電子数が非常に少ないため，時間分
解能は 1 ms程度まで至っていない状況である．
原子レベルでの構造解析とマクロ秒以下の高時間

分解能を両立させたのは，米国 Lawrence Livermore

National Laboratory で開発された新しい時間分解電
子顕微鏡 (Dynamic transmission electron microscopy,

DTEM)6, 7)である．DTEMでは，従来の電子顕微鏡の
熱電子銃やフィールドエミッション (FE) 電子銃の代
わりに，フォトカソード直流加速電子銃（DC電子銃）
を用いた．これらの研究に用いられている電子ビーム
源は，ナノ秒紫外レーザーパルス照射によってカソー
ドから発生する光電子パルスを，直流電場を用いて
30 keV–100 keVに加速するナノ秒パルス電子ビームで
ある．パルス当たりの電子数は 107–108 であった．こ
れらの電子線パルスを用いた単一パルス（single-shot）
測定法により，時空間分解能はそれぞれ 10 nsおよび
10 nmに到達しており，ナノ秒時間領域での構造変化
やダイナミクスの解明が可能となっている．しかし，
実験室規模の DC 電子銃では，加速電場は 10 MV/m

までに制限され，得られる電子のエネルギーは数十か
ら 100 keV程度である．この制限は，次の二つの問題
を原理的に生み出してしまう．
第一は，空間電荷効果による電子線パルス幅とエネ

ルギー分散の増大である．このエネルギー領域では，
電子線パルス内での空間電荷効果が極めて大きくな
り，単一パルス内に含まれる電子数を 104 以下にしな
い限り，ピコ秒またはフェムト秒の電子線パルスの発
生が難しい．この電子数では single-shotの測定ができ
ず，非可逆的相転移現象にも適用できない．パルス当
たりの電子数を増やすとピコ秒以下の高時間分解能の

実現が困難になる．高時間分解を得るために，米国の
California 工科大学のグループ8) は，フェムト秒レー
ザーパルス励起によるMHz高繰返しシングル電子パ
ルス（パルス当たり 1個または数個の電子）を発生し，
ストロボスコープ法を利用した時間分解電子顕微鏡を
提案してきた．この測定法では，ピコ秒またはサブピ
コ秒の時間分解能を実現したが，レーザー位置やサイ
ズなどの安定性の制限で空間分解能は μmまで至って
いない状況である．第二は，測定モードの限界である．
電子のエネルギーは低いため，物質内への侵入が表面
から数十 nm に限定される．通常の試料に対しては，
反射型の回折測定配置を採用せざるを得なくなり，将
来的に展開されるべき物質内部の透過原子像イメージ
ング達成への大きな障害になる．
最近，これらの問題を克服するために，RF電子銃を
利用した UEDの測定法9–15) が開発されてきた．我々
の UED 研究では，RF 電子銃から発生する 1 MeV–

3 MeV の相対論的なエネルギー領域でのフェムト秒
短パルス電子ビームを利用して，single-shotの測定や
透過モードで 100 fsと言う超高時間分解能を実現し，
フェムト秒時間領域での光誘起相転移の追跡が可能と
なった12–15)．
ここで，我々はフォトカソード RF 電子銃技術と
フェムト秒電子線パルス発生の経験を活かして，未
だ世界的に実現されていない，フェムト秒時間分解能
を有するMeV超高圧透過型電子顕微鏡 (FsTEM)の建
設に装置開発目標を置いた．本研究では，時間的には
1 ps以下，空間的には 10 nm以下とする時空間分解能
を両立させ，超高圧電子顕微鏡を小型化することが，
最大の達成目標である．

3 フェムト秒時間分解MeV電子顕微鏡装置

図 1に，我々が開発した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，

1. 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，

2. フェムト秒電子ビームの入射および制御を行
う電子レンズ系と，電子顕微鏡イメージ像を高
精度で結像可能にする電子レンズを含む結像部
（MeV電子ビームイメージ光学系）

3. 微弱な MeV 電子ビーム透過像を高感度で測定
する検出部

4. フェムト秒電子線パルス発生と試料励起のため
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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，関連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紹介する．

3.1 フェムト秒 RF電子銃

3.1.1 フォトカソード RF電子銃の特徴と現状
フォトカソード RF電子銃は，究極の短波長・高干

渉性を持つ光を目指す X 線自由電子レーザーや高エ
ネルギー物理における新発見を目指す次世代リニアコ
ライダーなどの大型加速器を実現させるための電子源
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を
取り付け，レーザー励起により光電子を発生する．発
生した光電子が広がらないうちに空洞内の 100 MV/m

図 1 フェムト秒時間分解・MeV 電子顕微
鏡実証機の写真.

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．こうして，空間電荷効果によるエ
ミッタンスとよばれる空間広がりの増大が抑えられ，
パルス当たりの電荷量が高く，エミッタンスが小さい
電子ビームを発生することが実現できる．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
する電子ビームの時間構造はレーザーの時間構造を反
映するため，短パルスレーザーを利用すれば簡単に短
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．
本格的なフォトカソード RF 電子銃の研究開発は，

1980年代にスタートした．現在，フォトカソード RF

電子銃は，リニアコライダーや X線自由電子レーザー
などの先端加速器分野だけではなく，レーザーコンプ
トン散乱や高速パルスラジオリシスなどのビーム応用
分野にも幅広く利用されている1–3, 16)．今まで達成さ
れた性能を挙げると，以下のようになる．

1. 無酸素銅のカソードにピコ秒レーザーを照射
する場合，そのレーザーの時間波形を整形する
ことによりパルス内の空間電荷効果を極限に
低減し，パルス当たりの電荷量が 1 nC の時，
1.2 mm-mradの低エミッタンスの電子ビームが
実現されている17)．

2. レーザースポット径の制御によりカソードの熱
エミッタンス（電荷量が 0の時のエミッタンス）
を改善する方法が確立された．カソードに照射
するレーザーのスポット径を 0.2 mm 以下に集
光することにより 0.1 mm-mradの低熱エミッタ
ンスを実現し，電子線回折や電子顕微鏡に適応
する極低エミッタンスの電子ビームが発生でき
ることが明らかになってきた18–20)．

3. さらに，最近では，カソードにフェムト秒のレー
ザー光パルスを照射し，RFによるエネルギー広
がりを抑え，電荷量が 1 pC，パルス幅が 100 fs，
エネルギー分散が 5 × 10−4 の短パルス高品質電
子ビームが発生可能であることがわかった13)．

3.1.2 必要な電子ビームパラメーター
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，
10 nm の空間分解能を得るために，1000 × 1000 pixel
の CCD カメラを利用する場合 (10 nm/pixel)，試料表
面上の電子ビームの収束サイズは 10 μmとなる．この

5 放 射 線 化 学
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とき，電子銃から発生する電子ビームの広がり21)は，

Δθ ≤ Np • ΔXMeV
f1

(1)

となる．ここで，Np = 1000は水平または垂直方向の
CCDのピクセル数，Δx = 10 nm/pixel，f1は試料直前の
コンデンサーレンズの焦点距離である． f1 = 100 mm

とすると，10 nm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広がり (Δθ)は，0.1 mrad以
下に抑える必要がある．
次に，十分な S/N比を得るために，イメージ測定ス

クリーン上での回折スポットのサイズとスポット間の
距離の比を 1/5より小さくしなければならない．すな
わち，

Δx ≤ 5 f1
(Mλe
a

)
Δa
a
. (2)

ここで，Δx は電子銃から発生する電子ビームのサイ
ズ，Mは diffraction order，λeは電子の波長，aは Bragg

plane spacingである．一般的には，a = 0.1 nm–0.2 nm，
Δa/a = 10%．例えば，電子ビームエネルギーが 1 MeV
の場合 (λe ∼ 1 pm)，M = 1，Δx = 500 μm以下となる．
実際には，下記で述べるように，熱エミッタンスを低
減するためにカソードに照射するレーザーのビーム径
が Δx = 200 μm以下に集光する必要がある．式 (1)と
合わせると，エネルギーが 2 MeVの電子ビームを利用
して 10 nm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，

εN = γβ • ΔxΔθ ≤ 0.1 mm-mrad (3)

以下に抑える必要がある．
電子ビームエネルギーの分散については，試料に依

存するが，通常は 10−4 であれば，測定可能と考えら
れる．また，電子顕微鏡の必要なビーム強度（パルス
当たりの電子数）は，Roseの法則から計算できる．す
なわち，イメージ計測には，十分な解像度を得るため
に 1 ピクセル当たり約 100 個の電子の入射が必要で
ある．1000 × 1000 pixelの CCD カメラを利用する場
合，single-shotの測定に必要なパルス当たりの電子数
は 107–108 (1 pC–10 pC）である．この電子数は，電子
線回折の測定に必要な電子数の 100倍となる．

3.1.3 高精度フェムト秒 RF電子銃の開発
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，100 fs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13)．図 2に，高エネルギー
加速器研究開発機構と共同研究で開発した最新型フェ

μ

fs, 

図 2 フェムト秒 RF電子銃.

ムト秒短パルス RF 電子銃18, 19) を示す．暗電流 (dark

current)や，加速する 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，以下の 5つの改良を行った．

1. 加速空洞の形状として，従来の Brookhaven Na-

tional Laboratory 型形状ではなく，丸型空洞を
採用した．これにより，最も対称性が良い理想
に近い RF 加速電場が実現でき，加速空洞の Q

値は従来の BNL 型加速空洞の 1.6 倍まで向上
した．

2. ハーフセルとフルセルにセル壁面を変形させる
新型チューナーを取り付けた．これにより，フ

図 3 RF 電子銃から発生する電子ビームの
パルス幅，エネルギー分散の電子エネルギー
依存性のシミュレーション結果．レーザー
のパルス幅は 100 fsであった.
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ルセルとハーフセルの RFカップリングの調整
を容易にして，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．

3. 従来のハーフセルに設置されたレーザー入射
ポートを取り外した．2. と合わせた 2つの改良
によりハーフセルとフルセル内の電場の軸対称
性が改善され，電子ビーム品質の向上に期待で
きる．

4. ハーフセルとカソードプレートを金ロウ付けす
る構造を採用した．従来の RF 電子銃では，カ
ソードプレートをハーフセルにヘリコフレック
スで取り付けたため，カソードプレートとハー
フセルの間に隙間ができ，放電や暗電流発生の
原因となった．金ロウ付けにより，この隙間が
なくなり，RF 電子銃からの暗電流を測定限界
(0.1 pC以下)まで低減することができた．

5. カソードプレートにカソードプラグの挿入機構
を設け，フォトカソードの交換が可能になった．
これにより，透過型カソードなどの新しいフォ
トカソードの研究開発にもつなげ，0.1 mm-mrad
以下の低エミッタンス電子ビームの発生に期待
できる．

この加速空洞をピークパワー 1 MW–5 MWの RFで駆
動した場合，電子ビームの加速エネルギーは 1 MeV–

3 MeVであった．図 3に，RF電子銃から発生する電
子ビームのパルス幅，エネルギー分散の電子エネル
ギー依存性のシミュレーション結果を示す．電子ビー
ムの加速エネルギーが 1.5 MeV 以上であれば，空間
電荷効果によるパルス幅とエネルギー分散の増大が解
消でき，レーザーパルス幅とほぼ等しい短パルス電子
ビームが発生できることが分かった．一方，電子ビー
ムエネルギーが高すぎると，電子顕微鏡の電子レンズ
が大きくなり，装置が大型化になってしまう．最適な
電子ビームエネルギー範囲は 2 MeV–3 MeV となる．
表 1に，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．

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 MeV–3 MeV

Bunch length 100 fs

Norm. emittance 0.1 mm-mrad

Energy spread 10−4 (10−5 for challenge)

Electron charge 106–108 e−s/bunch (0.1 pC–10 pC)

本研究では，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
(266 nm，時間幅 90 fs) を用いるが，電子ビーム特性
の測定ではカソードにダメージを与えない為に，パル
ス幅を 200 fsまで伸ばした Ti:Sapphireレーザーの UV

光パルスを利用した．パルス当たりの電荷量を変え
ながら，発生した電子ビームのパルス幅や Transverse

(横)と Longitudinal (縦)方向のエミッタンスを測定し，
空間電荷効果によるパルス幅およびエミッタンスの増
大を定量的に評価した18–20)．

図 4 RF 電子銃から発生した電子ビームの
横と縦方向エミッタンス，パルス幅の電荷量
に対する依存性の測定結果．ここで，Rは入
射するレーザーのスポット半径を示す.

図 4 に，パルス幅，エミッタンスと電荷量の依存
性を示す．空間電荷効果による電子ビーム横方向エ
ミッタンスの増大は，パルス電荷量が 15 pC 以下で
は，1 pC当たり 0.07 mm-mradであった．低電荷量の
時，カソードの熱エミッタンスに支配されている．ま
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た，熱エミッタンスは，カソードに照射するレーザー
スポット半径 (R)とカソードから発生した光電子の初
期運動エネルギー (Ekin)の平方根に比例し，

εth = R

√
Ekin
m0c2

(4)

となる．ここで，m0c2 = 0.511 MeV は電子の静止質
量エネルギーである．図 4(b)に示す線形関係から，無
酸素銅カソードから発生した光電子の初期運動エネル
ギー Ekin = 0.26 eVとなった．従って，カソードでの
レーザーのスポット半径が 0.1 mm以下であれば，設
計目標の 0.1 mm-mradの極低エミッタンスが得られる
ことが分かった．
電子ビームのパルス幅と縦方向エミッタンスにおけ

る空間電荷効果による増大は，1 pC 当たりそれぞれ
27.4 fsと 0.22 deg-keVであった．RF電子銃から発生
した電子ビームのパルス幅と縦方法のエミッタンスは
カソードに照射するレーザーのパルス幅により決めら
れる．この測定では 200 fsのレーザー光パルスを用い
たが，実際の時間分解電子顕微鏡の測定では，カソー
ドにパルス幅 90 fsの UVレーザーを使用する．また，
必要とされる電荷量は高々数 pCである．これらの現
実的な条件のもとでは，より短パルス・低エミッタン
スの電子ビーム (パルス幅 ∼ 100 fs，横方向エミッタン
ス 0.1 mm-rad)が得られている．

3.2 MeV電子ビームイメージ光学系

電子ビーム光学系（図 5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電子レンズ系
と，電子顕微鏡透過イメージ像を高精度で結像可能に
する結像電子レンズ系から構成されている．入射電子
レンズ系は，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，
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から構成されている．
電子銃から発生したフェムト秒短パルス電子ビーム
は，ソレノイドレンズ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 Δθ
で入射する．この収束角 Δθ 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，典
型的な透過型電子顕微鏡では Δθ =0.3 mrad–1 mradに
なっている．この特性は，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MeV

Femtosecond 
electron beam

図 5 電子結像部と電子レンズ構成.

電子線回折の実験14, 15)では，Δθ = 0.05 mradに実現し
ており，本開発目標である Δθ < 0.1 mradを達成する
見込みである．試料での目指すビームサイズは 10 μm

である．
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 6に対物レンズの設計図，特
性と磁場分布のシミュレーション結果を示す．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 44,000 A・ターン である．磁極は，鉄
とコバルトを 1 対 1 の割合で混合した飽和磁束密度
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 2.4 Tの発生が可能である．対物レンズ
の焦点距離は，電子ビームエネルギーが 2 MeVの時，
fo ≤ 12 mm である．中間磁気レンズと投影磁気レン
ズの磁極では，それぞれに純鉄とパーメンジュール軟
磁性材料を使用した．表 2に対物レンズ，中間レンズ
と投影レンズの性能を示す．これにより，本電子顕微
鏡のイメージ像拡大倍率は 5,000倍–75,000倍となり，

第 94号 (2012) 8



フェムト秒時間分解 MeV電子顕微鏡の開発

本開発目標である 10 nm分解能を十分に達成する見込
みである．

図 6 対物レンズと磁場分布のシミュレーション結果.

表 2 対物レンズ，中間レンズと投影レンズの特性.

対物レンズ

磁極材質 パーメンジュール

最大磁場強度 2.4 T

最大起磁力 44 kA・ターン

焦点距離 12 mm以下

球面収差係数 6 mm以下

色収差係数 6 mm以下

中間レンズ

磁極材質 純鉄

最大磁場強度 1.6 T

最大起磁力 30 kA・ターン

投影レンズ

磁極材質 パーメンジュール

最大磁場強度 2.2 T

最大起磁力 40 kA・ターン

3.3 MeV電子ビーム透過像検出器

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．特に，非可逆過程への測定を実現するた
めには，single shotでのイメージを測定する必要があ
る．それ以外にも，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，我々が MeV 電子線回
折測定に成功した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14, 15)．
素子から発生した光は，厚さが 5 μm のポリマー上で
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，最後に浜松フォトニクス社製の高解像度 CCD

カメラ (ORCA-R2)を用いて測定される．これにより，
電子ビームを通過させ，反射ミラーにおいて電子ビー
ム照射による X 線の発生を低減することができた．
MeV 電子線回折の測定では，検出系全体の検出感度
として，3 × 10−3 counts/electron を達成している．最
近，高感度カメラ (EM-CCD)に置き換えることによっ
て，検出感度を 10倍以上に増強し，電子数 5 × 104の
パルスを用いて単結晶金におけるMeV電子線回折の
single-shot測定に成功した．

図 7 フェムト秒 Ti: Sapphireレーザーの構成.

3.4 フェムト秒励起レーザーシステム

フェムト秒電子線パルスの発生と試料の励起には，
スペクトラフィジックス社製のフェムト秒 Ti:Sapphire

レーザーを利用した．図 7 に示すように，このレー
ザーはパルス幅 80 fs の Ti:Sapphire レーザー発振器
（Tsunami，中心波長：800 nm），パルスコンプレッサー
内蔵型再生増幅器と波長変換器から構成されている．
フェムト秒レーザー発振器は，スペクトラフィジック
ス社の time-to-lock方式でピエゾ素子を用いて共振長
を調整し，常に電子ビーム加速用 2856 MHzの RFを
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1/36の周期に分周した周波数 79.3 MHz の RFと時間
同期して 79.3 MHzの繰り返しでモードロック発振を
行っている．これにより，レーザー発振器からの光パ
ルスと電子ビーム加速用の RFとの時間同期ジッター
は，時間分解能の目標値である 100 fs が実現可能な
61 fs までに抑えることができた12)．レーザー発振器
からの光パルスは，再生増幅器に導入され，パルス当
たり 1 mJまで増幅される．安定な出力を得るために，
再生増幅器は高安定な繰り返し 1 kHzのグリーンレー
ザー (Empower，波長：532 nm，出力：10 W)により駆
動されている．再生増幅器から出力された光パルス幅
は 90 fsである．
RF 電子銃において光電子を発生するには，カソー

ドの仕事関数より高いエネルギーを持つ光が必要であ
る．そこで，再生増幅器から増幅されたフェムト秒光
パルスは，非線形結晶 (SHGと THG) 2個と時間ディ
レイ調整用のタイムプレートから構成された光波長変
換器を用いて Ti:Sapphireレーザーの 3倍高調波 (UV，
波長：266 nm)に波長変換され，カソードに照射され
る．パルス幅の増大を抑えるために，厚さが 1 mm以
下の SHGと THG非線形結晶を使用した．RF電子銃
は繰り返し 10 Hz のクライストロンから発生した RF

により運転されるため，この 10 Hzと完全に同期した
光チョッパーを導入し，1 kHzのフェムト秒 UVレー
ザーパルスを対応する 10 Hzのパルスのみがフォトカ
ソードに照射した．これにより，フェムト秒時間精度
を有するレーザー光と RF の同期が実現されている．
カソード表面でのレーザービーム径は絞りによりコン
トロールされている．
以上，フェムト秒 RF電子銃を用いた時間分解MeV

電子顕微鏡装置を紹介した．本装置は，今年 7月に建
設されたものである．これから，イメージの測定や時
間・空間分解能の評価を行い，結果次第，報告させて
頂きたい．

4 フェムト秒時間分解MeV電子線回折の研究

以下，装置が完成しすでに実用段階に入っている，
同じフェムト秒 RF 電子銃を用いた時間分解MeV 電
子線回折の測定例を紹介したい．データの詳細につい
ては引用文献 14と 15に参考して頂きたい．
第 3 節に述べたように，RF電子銃は，空間電荷効

果を克服し，100 fsもしくはその以下の超短パルス電
子ビームを発生する．最近の UED 研究では RF 電子
銃から発生するエネルギーが 1 MeV–3 MeVのフェム
ト秒短パルス電子ビームを利用して，single-shotの測

定や透過モードで 100 fsと言う超高時間分解能を実現
し，フェムト秒時間領域での光誘起相転移の追跡が可
能となった．

図 8 シングルショットと 20 パルス積算で
得られた厚さ 20 nmの金単結晶の回折像.

図 8 に電子エネルギーが 3 MeV,パルスあたりの電
子数が 5 × 104 個という測定条件における，シングル
ショットと 10パルス積算で得られた厚さ 20 nmの金
単結晶の回折像を示す．RF電子銃からの dark current

の影響が殆どなく，シングルショットの測定でも十分
明瞭な回折パターンが得られていることが大きな成果
である．これは，高精度の RF電子銃と電子レンズ系
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を使用した成果である．このように明瞭かつ広い運動
量空間における情報がシングルショットで測定可能と
なったことは，今まで不可能であった非可逆過程に対
する超高速原子ダイナミクスの研究を可能にするとい
う極めて大きな意義がある．また，回折像の明瞭さは，
電子ビームの単色性，エミッタンス等のビーム特性と
共に，収束角，収差等の電子レンズ系の性能を含めた
測定装置全体の特性によってきまる．図 8に示した金
単結晶回折像のゼロ次スポットのシャープさは，電子
ビームの試料への収束角が小さく，電子ビームの横方
向エミッタンスが小さい証拠となっている．ゼロ次以
外の回折スポット幅の評価により，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．
現在，これらの回折像の強度や位置変化を，フェム

ト秒レーザー励起の直後から，フェムト秒時間分解能
で追跡して，光誘起相転移ダイナミクスの研究を行っ
ている．対象例としては，フェムト秒レーザー励起に
よる Al や Au などの金属における溶解という高速非
可逆過程の研究，Si結晶の光誘起過程の研究（例えば，
電子系に付与された光エネルギーがどのように格子系
に伝達されていくかの解明）がある．時間分解の測定
では，100 fs を切る時間分解能を実現し，数 % の回
折スポットの強度変化の正確な測定が可能となった．
フェムト秒時間分解電子線回折の測定については，引
用文献 15を参考にしていただきたい．
上記で述べたように，我々が開発したフェムト秒時

間分解MeV電子回折測定装置は，(1)シングルショッ
ト測定による極めて鮮明な回折像が測定可能，(2)
100 fs以下の時間分解能での測定が可能，(3)数 %の
強度変化の正確な測定が可能等の多くの点で，現時点
で世界最高性能を有している． Au，Alなどの金属だ
けではなく，Siなどの半導体や雲母等の完全な絶縁性
結晶においても明瞭な回折像が観測できており，その
適応範囲は大きく拡大している．

5 まとめ

以上，低エミッタンス・フェムト秒極短パルス RF

電子銃の開発と，それらを用いたフェムト秒時間分解
電子線回折からフェムト秒時間分解MeV超高圧電子
顕微鏡までの一連の研究を紹介した．RF 電子銃を用
いたフェムト秒時間分解MeV電子線回折は，フェム
ト秒時間領域における光誘起構造相転移ダイナミクス
の解明において，強力なツールとなっている．さらに，
我々が研究開発を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，
実現すれば，今後の超高速構造科学研究を質的に格段
に深化させるであろう．これによって，回折像から得
られる周期的格子情報（運動量空間情報）と実時間・
実空間における個々の原子の変位に関する直接的かつ
重要な知見が同時に獲得できる．ナノメートルの空間
領域で，フェムト秒時間領域において進む情報を解析
すれば，物質における構造相転移の統一的理解，物理
化学反応全貌を解明できる．これらの構造変化や反応
過程を明らかにすることは，新物質の創製と新機能の
開拓への強固な基礎を創出し，ライフイノベーション
の発展にも極めて大きな貢献をもたらすであろう．
また，1 MeV 以上の相対論的エネルギー領域で動
作する超高圧電子顕微鏡は，Åの最高空間分解能，像
の鮮鋭度，イオン化損傷の低減，結晶構造因子・結合
状態解明の可能性やその場観測の多様性から物理学，
生物学，材料科学などの幅広い研究分野において注目
されている．しかし，現在の装置は，大型かつ高価で
あり，大規模の大学や国立研究所などの大型施設でさ
えも購入や設置が困難である．規模が小さい研究施設
や研究室では当然手が届かない．我々が開発したフォ
トカソード RF電子銃は，すでに述べたように，僅か
15 cm の長さで，1 MeV–3 MeV まで加速できる．今
後、RF電子銃を改良して分解能をÅにまで高めれば、
この RF電子銃を用いた新しい電子顕微鏡は，電子顕
微鏡の性能だけを考えても，小型かつ安価で，一般的
な研究施設や研究室でも導入可能である．更に，フェ
ムト秒の高時間分解能が付加されることを考えれば，
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．
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