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研究の概要：10-13秒の時間分解能と原子レベルの空間分解能を併せ持つ時間分解原子イメージ

ング装置を開発し、それを駆使して、超高速で進展する固体の光励起下で発生する光誘起構造

相転移動力学過程を研究する。それによって、空間的に非一様な協力的相互作用が顕在化する

構造相転移過程における核形成・ドメイン動力学・新規秩序形成過程を微視的に解明する。 
研 究 分 野：固体物理学、物質構造科学 

キ ー ワ ー ド：光物性、光誘起相転移、超短時間分光、時間分解電子顕微鏡 

 
１．研究開始当初の背景 
(１)物質の機能はその構造と密接不可分の
関係にあり、構造制御を通じた新規機能の開
拓と創製は、物質科学研究の最大の目的の一
つである。20世紀において物質構造科学研究
は大きく発展し、平衡状態における物質構造
が原子レベル分解能で解明される一方、分光
学的手法を駆使して構造変化現象が 10-13 秒
の領域で獲得できるまでに至っている。 
(２)今世紀に入り、構造科学研究は更に大き
な飛躍への幕を開けた。20世紀の限界が打破
され、超高速で変化する非平衡過程における
物質構造が時間分解的に決定可能な段階に
突入しつつある。 
 
２．研究の目的 
本研究は、この物質構造科学の一大転換期に、
世界に先駆けて、非可逆過程にも適応可能な
10-13 秒の時間分解能を有する時間分解原子
イメージング手法を開発し、それを駆使した
研究を推進して、物質構造科学研究に新たな
ブレークスルーを切り拓く事を目的とする。 
 
３．研究の方法 
(１) 時間分解原子イメージング装置の開発
①現有の 10-13 秒の時間分解能を有する世界
最高性能の透過電子回折装置を、原子レベル
の空間分解能を併せ持つ、単一パルスで原子
イメージングが可能な装置へ転生させる。 
②原子分解能を有する電子顕微鏡に、10-13秒
の時間分解能を付与し、可逆的過程に適応可
能な時間分解電子顕微鏡を開発する。 
(２) これらの装置を駆使し、固体の光励起
下で発生する、空間的に非一様な協力的相互

作用が顕在化する代表的光誘起構造相転移
における核形成・ドメイン動力学・新規秩序
形成過程等の超高速構造秩序変遷過程に対
して研究を行い、多体系の構造動力学を直接
的知見に基づいて微視的に解明する。 
(３)これらの実験的研究とともに、非平衡・
非断熱的な構造変遷過程に対して、先端的手
法を用いた理論的研究を推進し、統一的理解
を確立する。 
 
４．これまでの成果 
(１) 原子イメージング装置の開発 
我々が開発した時間分解透過型電子回折

装置を原子イメージング装置に転生させる
ためには、電子ビームの高精度な安定化・単
色化という極めて困難な技術的課題を克服
する必要がある。その為に、電子銃機能を高
度化させるための専用電源の設計・試作とク
ライストロンの導入等の装置開発を精力的
に推進してきた。開発過程に付随する種々の
トラブルや困難な諸点を克服し、RF 増幅電源
の安定性として±2ｘ10-5 の世界最高性能を
実現した。この超安定化された電源を用い、
現在、単一電子パルスのエネルギー単色性と
して、7ｘ10-4を実現している。この電子銃の
後段へのαマグネット分光器の挿入によっ
て、イメージングに必要な 10-5のエネルギー
単色性が確実に実現可能である。 
(２) 時間分解電子顕微鏡の開発 
定常電流測定で空間分解能 2Å のを示す顕

微鏡に対して、電子銃部のフェムト秒化のた
めの開発・最適化作業を、光電子銃材料開発
とその特性評価研究を含めて展開した。その
結果、フェムト秒光電子パルスプローブ（パ
ルスあたりの光電子は 10個以下）条件下で、
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図 1 金単結晶の固液相転移における回折強度変化と

理論解析結果の比較 (c)は可視化された原子構造 

空間分解能 6Å を達成した。現在、この装置
を用い、可逆的光誘起構造相転移における核
形成やドメイン間相互作用、励起下で発生す
る新規構造秩序を、実空間の原子イメージン
グ測定を通じて直接的に解明する為の研究
を展開している。 
(３) 時間分解電子回折像の modelingによる

原子イメージング 
電子回折像はＸ線回折より広い運動量空間
の情報が同時に獲得できる。従って、各回折
線の強度・線幅等の徹底した解析によって実
空間イメージを構成する事が可能である。本
研究では、理論的取り扱いが可能な比較的簡
単な系（金属単結晶）のレーザー励起固液相
転移過程に対して、フェムト秒時間分解回折
実験と第一原理計算と分子動力学法を用い

た構造解析計算を融合させ、「回折像変化を
もたらす原子構造変化の構成」の為の研究を
行った。（発表論文 1）。その結果の 1 例を上
図に示す。図(a)の実線は、理論解析結果で
あるが、種々の次数の回折強度の励起後の時
間変化を定量的に記述している。図(c)は、
励起後 10 ps における分子動力学計算による
金単結晶の原子構造であり、赤の領域が溶融
領域を表しており、溶融核が結晶内部で発生
する均一溶融が発生している。この成果は、
電子回折実験結果を理論的に解析し、結晶構
造の超高速時間変化を原子レベルで可視化
した世界初の成果である。 
(４)結晶励起電子系のエネルギー・運動量空

間における時間分解イメージング 
光誘起構造変化は、励起電子系の分布変化が
誘起する。従って、電子系超高速緩和過程の
解明は、本研究の重要な構成部分をなす。本
研究では、時間分解光電子分光手法を駆使し
て、今まで間接的にのみ推察されていた励起
電子分布変化程を、non-thermal melting 現

象を示す半導体結晶中に対して、エネルギ
ー・運動量空間における超高速時間分解測定
を通じて直接的に解明した（発表論文 2,3）。
本研究の成果のインパクトは極めて大きく、
超高速構造科学のみならず、過去 4半世紀に
おいて精力的な研究が展開されてきた半導
体物理・科学分野に対しても大きな影響を与
え、その波及効果は、光エネルギー変換素子
の高効率化を含む半導体デバイス開発、ナノ
機能開拓研究、等、広範囲に及んでいる。 
 
５．今後の計画 
(１) 目的達成のために装置開発は、計画通
り着実に進展している。可逆過程に適応でき
る時間分解電子顕微鏡装置は、すでに作動状
態にあり、非可逆過程に対して適応可能な単
一パルス時間分解原子イメージング装置も、
完成まであと一歩の段階にある。 
(２) 開発を進めてきたフェムト秒原子イメ
ージング装置・電子回折装置を駆使して、今
後、光励起によって固体中で発生する典型的
な超高速構造変化・相転移現象を、直接的な
知見に立脚して系統的に解明する。現在、 
①Si、GaAs 等の半導体結晶中の non-thermal 
melting 過程の超高速構造動力学 
②W、Fe 等の bcc 金属の non-thermal force
による構造相転移動力学 
③Graphite の光誘起構造相転移、 
④VO2 結晶における金属‐絶縁体相転移の超
高速構造動力学 
⑤CDW 物質系の光誘起構造相転移動力学 
⑥相変化記憶材料 Ge2Sb2Te5 におけるフェム
ト秒レーザー励起構造相変化動力学 
等の研究を展開している。これらの研究を通
じて、空間的に非一様な協力的相互作用が顕
在化する代表的光誘起構造相転移における
核形成・ドメイン動力学・新規秩序形成過程
を微視的に解明する。 
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