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特集「顕微鏡法による材料開発のための微細構造研究最前線（）」 ―顕微鏡法の材料評価への展開と先端評価法の進展―
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マテリアル系電子線トモグラフィーの実際と動向
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. は じ め に

ミクロンからナノ・ピコメートルのスケールで無機固体物

質・材料の微細構造観察を行う手段として，電子顕微鏡はこ

れまで中心的な位置を占めてきた．一方，最近では X 線や

中性子線など，電子線以外をプローブに用いた顕微法の進展

と，そうした実験施設の全国的および全世界的な共同利用の

推進に伴い，個々の顕微法の長所と短所が次第に明らかにな

りつつあり，見たいものがよく見える顕微鏡技術を選べる時

代が到来しつつある．また，顕微鏡法(Microscopy)は材料

科学工学だけでなく医学，化学，生物学，地質学など様々な

分野に跨がるものであり，異分野の顕微鏡技術を材料科学工

学に取り入れる，あるいは逆に異分野に応用する試みが盛ん

である．

上記の背景を念頭に置きつつ，本稿では三次元観察技術を

採り上げ，その中でも限定された手法ではあるが，透過電子

顕微鏡法(transmission electron microscopy: TEM)または走

査透過電子顕微鏡法( scanning transmission electron

microscopy: STEM)による電子線トモグラフィー(electron

tomography: ET)の基礎および最近の主な研究動向を紹介す

る．ET は観察対象の形態の他，構造や組成の違い，観察対

象やその周りの電磁場など，TEM/STEM が可視化する様

々な情報を，それらの一般的な可視化形式である投影像から

元の三次元空間に再構成する手法であり，TEM/STEM 像

の二次元投影的な観察に埋もれる情報を補完する技術と位置

づけられる．ET が物質・材料に本格的に応用され始めたの

は2000年頃からであり，ET の原理や観察方法および応用例

については，当誌でも既に複数採り上げられている

他(1)(8)，材料・顕微鏡関連の学会刊行物にも解説記事があ

るため(9)(15)，ET の基礎に関する本稿での記述は最低限に

留め，その分参考文献の充実に努めた．また，三次元電子顕

微鏡法としては，走査電子顕微鏡 ( scanning electron

microscopy: SEM)と集束イオンビーム(focused ion beam:

FIB)の複合機を用いたスライスアンドビュー(slice and

view)もよく知られている．試料の任意の二次元断面が見ら

れる点で，スライスアンドビューも ET の一手法と言えるの

かもしれないが，SEMFIB によるこの三次元観察法は ET

と呼ばれるよりもスライスアンドビューと呼ばれる方が一般

的である．光学顕微鏡の連続切片観察法(serial sectioning)

と同じで，SEMFIB による三次元画像再構成は基本的には

連続切片画像の位置合わせとひずみ補正(台形補正など)だけ

で行われ，TEM/STEM や X 線顕微鏡のような数学的再構

成アルゴリズムを使わないためか，観察に用いる顕微鏡の基

本仕様が SEM であるか TEM であるかによる区別が便利な

ためか，といった理由が考えられる．

. 電子線トモグラフィー(ET)観察に必要な条件

現在市販されている TEM/STEM の基本機能の一つと言

ってもよい程，ET は TEM/STEM の一手法として確立し

てきたが，ET 機能が備わっていない TEM/STEM でも以

下に述べる必要な諸条件を満たせば ET 観察は可能である．

 投影要件

ET 観察では，試料を傾斜しながら多くの TEM/STEM

像を撮影する．これを，連続傾斜像(tilt series)と呼ぶ．連

続傾斜像の像強度は三次元可視化したい物理量(最も簡単な





図 1 投影要件の説明図(17)．正しい再構成画像を得るために

は，像(Projection)の強度が観察対象(Object)の質量や

厚みの単調関数でなければならず，グラフ中の A と B
がそれに相当する．一方，C のように像強度(縦軸)が観

察対象の厚み(横軸)の単調関数関係にない場合には，そ

の像強度分布は真の投影像の強度分布からかけ離れたも

のとなり，三次元画像再構成におけるアーティファクト

の原因となる．

図 2 ユーセントリック位置に試料の観察視野があるとき(a)
とないとき(b)の試料傾斜に伴う観察視野の動き．(b)
の場合には試料傾斜に伴う焦点外れも大きくなるが，図

には表現していない．
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例としては，試料の厚みや密度)の単調関数でなければなら

ず，これを投影要件(projection requirement)と呼ぶ(16)．図

は投影要件の説明図である(17)．信頼できる三次元再構成

画像を得るために，連続傾斜像が投影要件を満足しているか

どうかはきわめて重要なことであり，投影要件の破綻が三次

元再構成画像にどのような影響を及ぼすかの研究も進んでい

る(18)(20)．

 高角度試料傾斜

転位(線状欠陥)のステレオ観察(21)(24)を除いて，ET 観察

では理想的には±90°まで試料傾斜できることが必要であ

る．実際には，針状試料の場合以外，例えば薄膜試料におい

ては，±80°以上の高傾斜では試料ホルダーや試料そのもの

が視野を遮ったり，電子線が透過しなくなったりといった理

由で撮影できないので，±60～80°が ET に求められる最大

傾斜角度とされている．

汎用の TEM/STEM 機と通常の試料ホルダーを用いて可

能な試料傾斜範囲は±20～30°程度であり，その程度の試料

傾斜範囲では三次元再構成画像の空間分解能が著しい異方性

を示し，具体的には無傾斜時の試料厚み(電子線入射)方向の

空間分解能が大きく低下してしまう(25)．そのため，高角度

傾斜が可能な試料ホルダーが必要となる．最近は，電子顕微

鏡および周辺機器メーカーの努力により，ET 観察可能な種

々の機能を有する試料ホルダーが入手可能であり(26)(27)，ま

た X 線分析の高検出効率(28)など傾斜観察以外の目的でも

ET 対応ホルダーが注目されつつある．

 観察視野のユーセントリック位置調整

結晶性材料の制限視野回折図形を見ながら目的の結晶方位

を探す際に，試料傾斜に伴う視野ずれが起こらないと方位合

わせが容易になる．これは，顕微鏡ゴニオメータの一軸回転

軸(図における傾斜軸 x)上に試料の観察視野部分が位置し

ている状態を意味し，そのような位置をユーセントリック位

置(eucentric position)と呼ぶ．この観察視野の位置をユーセ

ントリック位置に合わせる調整は通常±10°程度で行われる

ことが多いが，ET 観察では±60～80°の傾斜を行うため，

ユーセントリック位置調整が不十分だと試料傾斜中の視野移

動や焦点外れを招き，連続傾斜像観察を中断せざるを得なく

なる．ここで，このユーセントリック位置調整の精度は，電

子顕微鏡ハード(メーカー)側のゴニオメータ調整に強く依存

し，同じ機種でもユーセントリック位置調整に差が出る．ゴ

ニオメータの性能は電子顕微鏡のカタログを見てもわからな

い点であるが，ET 観察ではきわめて重要である．

 試料損傷および試料汚染への対策

連続傾斜像のデータ取得には，自動取得ソフトウェアを使

っても30～90分程度は要し，一連の取得作業をマニュアル

で行うと数時間に及ぶ．そのため，通常の観察よりも同一箇

所に長時間電子線を照射することになるため，電子線照射に

伴う観察視野の損傷と汚染を抑える対策が必須である．特

に，有機物系試料の場合や原子分解能 ET の場合には不可避

な問題であり，加速電圧，電子線照射(電流)量といった実験

パラメータの最適化は ET 観察において重要な位置を占め

る．最近では，シンチレータによる電子から光への変換を行

わず，直接電子を検出するタイプのカメラや検出器が開発さ

れ，少ない照射電子線量でも ET 観察に耐える撮像が可能と

なってきており，わずか3.5秒で一組の連続傾斜像撮影を行

ったという報告もある(29)．

 連続傾斜像取得ソフトウェアは必要か

電子顕微鏡メーカー各社が販売している連続傾斜像取得ソ

フトウェアを搭載可能かは装置に依存するが，自動撮影が必

須でなければ当該ソフトは ET 観察に必須ではない．ただ

し，手動で撮影を行う際にはいくつか注意する点がある．

TEM の場合には，集束レンズの条件を一定にして入射電子

線量を一定に保つ．STEM の場合には，入射電子プローブ





図 3 STEM ダイナミックフォーカスがあるとき(a)とないと

き(b)の電子プローブと試料位置の関係．

図 4 Xe イオン照射を施した FePt/Al2O3 薄膜(43)における

FePt ナノ粒子の三次元再構成結果を，従来のフィルタ

ー逆投影法(FBP)と圧縮センシングを用いた新規再構成

アルゴリズム(ISER)で比較した例(42)．(a)試料傾斜角

度 0°での平面 TEM 明視野像(白黒反転して表示)．図

中の正方形で囲んだ領域は三次元画像再構成を行った領

域を表す．(b)断面 TEM 明視野像．(c) 1°傾斜ごとに

撮影した合計130枚の連続傾斜像から FBP により再構

成した三次元画像．(d)(c)の連続傾斜像データから13
枚の画像を抽出して FBP により再構成した場合．(e)
(d)と同じ13枚の画像から ISER により再構成した場合．
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の収束角が大きくなると，薄膜試料で試料傾斜角が大きくな

るに連れて視野中の焦点外れの領域が拡大していくので(図

(b))，三次元可視化したい視野が試料の中央部(おおよそ

画像サイズの 1/3 程度)になるように倍率を設定する．市販

のソフトウェアにはダイナミックフォーカスという機能があ

り，試料高傾斜時の焦点外れの少ない STEM 像取得を可能

にしている(図 3(a))．その他，観察倍率，画像ピクセル

数，試料傾斜角度など電子顕微鏡側の各種条件および連続傾

斜像を 1 つにまとめた書式(.mrc などが一般的)のファイル

を作製し，この後の三次元再構成への作業をスムーズに行う

ための準備が，連続傾斜像取得ソフトウェアがあると自動で

行える．また，この後に紹介する連続傾斜像を繰り返し取得

するような ET 観察では，膨大なデータが短時間のうちに作

られることになるので，市販であれ手作りであれ連続傾斜像

取得ソフトウェアの構築は高度な ET 観察のための要素技術

として必要であろう．実際，欧米の ET 研究グループでは，

考え得るありとあらゆる ET 観察・解析の作業においてソフ

トウェア開発を進めていることが最近の国際会議で認識され

た(30)．

 三次元画像再構成

ここから先はコンピュータでの作業となる．撮影した連

続傾斜像を共通の試料傾斜軸について位置合わせする作業，

連続傾斜像から三次元画像を再構成する作業，三次元再

構成データを出力および解析する作業の 3 つに大きく分け

られる．電子顕微鏡製造メーカーの市販ソフトの他(31)(32)，

研究者が開発したフリーウェアのソフトも使用できる(33)(35)．

上記とは，三次元再構成画像の実効的な正確さ(ac-

curacy)と空間分解能を大きく左右する作業であり，現在で

も研究対象となっている．なかでも最近は，試料傾斜角度±

90°近傍に連続傾斜像を撮影できない角度範囲(情報欠落)が

ある，連続傾斜像の枚数が少ない，ノイズを含んだ画像であ

る，といった状況でも観察対象の三次元形態を正しく再構成

できるアルゴリズムが材料系試料の ET 観察にも適用され，

その効果が認識されつつある(36)(39)．図はそうした新し

い三次元再構成法の一例として，圧縮センシング(40)(41)に基

づく新規アルゴリズム ( Iterative SEries Reduction:

ISER)(42)を，従来法であるフィルター逆投影法(Filtered

Back Projection: FBP)と比較したものである．FBP では連

続傾斜像枚数を130枚(c)から13枚(d)に減らすと，ストリー

トアーティファクトと呼ばれる試料厚み方向に強いストリー

ク状のコントラストで粒子の形態の認識が難しくなる．一方，

ISER(e)では，13枚の連続傾斜像からでも明瞭な三次元再

構成画像が得られている．しかも，圧縮センシングベースの

ISER(e)には，粒子と真空領域の界面のように像強度が大き

く変化する箇所を正しく再構成する特徴があり，FBP(c, d)

のように試料厚み(図の上下)方向に粒子が先細りするいわゆ

る高傾斜角度の情報欠落に伴うアーティファクトが ISER

(e)ではあまり現れず，その傾向は実際の粒子の断面形状

(b)とも一致している．

上記の三次元画像データの出力と解析の部分に関して，

三次元画像には見る者にインパクトを与える様々な可視化技

術やナノスケールの定量的微細構造評価技術が使われている

ものの，そこに至る作業には依然として主観的な部分が排除

されていないのが現状と考えている．具体的な主観的判断を

要する場面として，三次元再構成画像における析出物と母相

の界面の像強度が連続的である場合にどこに閾値を設けてそ

の界面を決めるか，転位のコントラストが空間的に広がって

いる場合に転位線をどのようにして描くか，といった例が挙

げられる．このような主観的作業が必要な要因は三次元再構

成画像にあり，観察対象とそれ以外の境にある点や面を例え

ば画像ピクセル単位で決定する作業そのものが overestima-

tion の要素を含んでいる．したがって，析出物の場合には合

金全体における体積率を熱力学的に導かれる値に合うように





図 5 その場変形電子線トモグラフィーによる PbSn はんだ

合金のナノスケール塑性変形(57)．図中の mm 値および

No. 値はそれぞれ試料変形を担うアクチュエータの移動

距離および移動直後に撮影した ET 画像の番号．
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閾値を合わせる，転位の場合にはあらかじめすべり系がわか

っていれば overestimation にならない太さの線をすべり面

に沿って描く，などの準客観的な策が考えられ，そうした作

業には観察している対象や現象の十分な理解が必要となる．

つまり，試料のことをよく理解している者が ET のデータを

正しく有効に活用できると言える．

. 最近のトピック

著者らが2018年に参加した三次元微細構造観察関連の発

表がなされた国際会議(30)(44)や最近の文献を参考に，ET の

物質・材料研究応用に関連したトピックを紹介する．

 原子分解能 ET

ET で最もホットなトピックは原子分解能観察，つまり三

次元で原子一つ一つの座標を決めるというものである．この

原子分解能 ET の手法開発は米国(45)(48)とベルギー(49)(51)の

グループがリードしてきており，日本は周回遅れと言わざる

を得ないが，応用面で健闘している(52)．応用先は，大きさ

数 nm～10 nm のナノ粒子のように電子線の吸収や動力学的

回折の影響が少ない微小な離散型形状の結晶性試料である．

こうした原子分解能 ET が成功を収める例が増えてきた背景

として，80 kV 以下の低加速電圧でも安定して原子分解能

STEM 観察が行えるようになってきたこと，結晶と真空の

界面や結晶格子点など，先見情報をうまく取り込んで三次元

原子位置の再構成の収束度を高める三次元再構成法が発展し

てきたこと(49),(53)が挙げられる．今後は，非晶質材料(48),(54)

や薄膜のように非離散型試料への原子分解能 ET の適用がト

ピックになるものと思われる．

 その場(insitu)ET

原子分解能に達しない中低倍率 ET の最近の応用として，

高速撮影可能なカメラや各種その場観察法を組み合わせたそ

の場(insitu)ET への取り組みが指摘される．三次元に時間

軸を加えた四次元(4D)ET については Zewail らが2010年に

発表しているが(55)，彼らの手法はカーボンナノチューブの

可逆的な弾性変形を種々の方向から繰り返しその場観察する

ことで 4DET データを構築するというもので，不可逆過程

には適用できない．不可逆過程のその場 ET 観察の最も初期

の報告はフランスからと思われる(56)．ドイツでは X 線イメ

ージング用に開発された pnCCD 社製の直接検出型カメラを

TEM に搭載し，前述したように撮像時間3.5秒の ET 観察

が行われ，リアルタイム ET の実現が近いことが速報され

た(29)．国内では筆者らのグループが2014年から塑性変形の

insitu ET 観察システムの開発を始め，ヨーロッパ勢に遅

れて第一報を報告している(57)(図)．以上の報告はいずれ

も TEM によるものであるが，材料学的に意味のある像コン

トラストで，かつ投影要件を高度に満たす ET 観察を行う点

では STEM，特に高角度環状暗視野法(HAADF)の適用が

望ましく，STEM 高速撮影の研究も ET(58)に関わらず中心

的トピックと言える．

insitu ET の課題は高速撮影に伴い，ゴニオメータを高

速で回転して連続傾斜像を撮ることに伴う視野やユーセント

リック位置，焦点の変動等により実効的な像分解能が制限さ

れることにある．これらは顕微鏡ハード面の課題と言うこと

ができ，ユーザーレベルでの改善や開発のみでは限界があ

る．顕微鏡メーカーの参画・先導による根本的な技術革新が

要求される部分である．

 SEM による三次元イメージング

SEM による三次元イメージングの代表格は前述したスラ

イスアンドビューであり，最近では電子チャネリングコント

ラストイメージング(ECCI)による転位の可視化をスライス

アンドビューに組み合わせた報告もある(59)．ただし，スラ

イスアンドビューで見る像は常に試料表面の像であり，試料

表面では転位のひずみ場は鏡像力の影響で緩和され(60)(61)，

転位密度の低下(26)や転位線の曲がり(62)などが実際に ET 観

察されている．こうした試料表面部での転位の変化は材料に

よっても異なる可能性が考えられ，転位の三次元観察を進め

るにあたっては ET とスライスアンドビューの両方において

試料表面の影響を検討し，理解しておく必要があろう．

TEM/STEM 機における試料空間は顕微鏡の心臓部とも

いうべき対物レンズの中にあり，そこの自由な空間の確保に

は限界がある．特に，微小プローブを用いる STEM に重き

を置く最近の装置では，試料周りの設計の変更により高角度

試料傾斜が以前よりも制限される例もあり，試料室空間を大
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きくとれる SEM や X 線顕微鏡に比べてデメリットな点と

言わざるを得ない．欧米ではその点に着目して SEM による

STEM 観察やそれを基礎とした ET 観察(63)，電子回折(64)と

いった技術開発が進んでいる．つまり，中低倍率観察はその

手法開発も含めて TEM ではなく SEM で行う方が実用的に

もコスト的にも有利であるという立場である．TEM と

SEM の融合というコンセプトは国内でも早くから顕微鏡関

連学会等で議論されてきたが(65)，それに実際に取り組んで

装置開発や応用をリードしているのは残念ながら欧米であ

り(66)，国内の研究者・技術者および顕微鏡メーカーの奮起

を期待したい．

 X 線による三次元イメージング

電子顕微鏡を凌駕する勢いで進歩しているのが X 線イメ

ージングの分野である．三次元イメージングに関して，空間

分解能の点では電子顕微鏡に軍配が上がるものの，その場観

察など他の点では X 線がリードしている．例えば，合金析

出組織の三次元イメージングでは中低倍率 ET と空間分解能

において遜色なく，X 線の透過能を活かして定量的な組織

の評価で優れた成果が挙げられている(67)．X 線の回折コン

トラストを利用した多結晶組織や転位の三次元可視化も進歩

しており，空間分解能では電子顕微鏡に分があるものの，角

度分解能では X 線が 2 桁程度優れるため，転位周りの引

張・圧縮ひずみ場の三次元可視化(68)，粒内ひずみ分布の三

次元可視化(68)，SEM 後方散乱電子回折(EBSD)では測定困

難な低角度側の結晶方位差の測定(69)など，電子顕微鏡のパ

フォーマンスを凌ぐ材料評価技術が身近になってきている．

. お わ り に

本稿では，電子顕微鏡による三次元観察法である ET の実

際と現状について，ET 実験の現場を意識した視点と，材料

研究における ET の俯瞰という二通りの視点から概説した．

マテリアル系 ET はナノ材料への応用で大きな成功を収めて

いるのに対して，金属やセラミックスの変形など，いわゆる

構造用材料への ET の応用はまだこれからという見方もでき

そうである．一方で，X 線イメージングや SEM など，観察

対象のサイズが中低倍率 TEM/STEM とオーバーラップす

る他のイメージング手法との比較が本筋になっていくと思わ

れ，どれを選ぶかが材料研究者側に委ねられてきていると言

えるであろう．

本稿で紹介した研究成果は，株式会社メルビル，株式会社

システムインフロンティア，JST 先端計測分析技術・機器

開発プログラム，科学研究費(＃18K18954, ＃18H05479),

池谷科学技術振興財団，JFE21 世紀財団，超顕微科学研究

拠点事業，九州大学からの支援を受けたものです．
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