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研究成果の概要（和文）： 
	 高分子関連材料の多くはナノメートルからマイクロメートルに渡る広い空間スケールに
階層を持つ複雑な３次元不均一構造を持つことが多い。新規高性能材料の開発のためには、
この３次元階層構造を正確にキャラクタリゼーションする必要があり、そのための有力な
方法として電子線トモグラフィー法がある。本研究では、これまで観察不可能であったメ
ゾスケールの不均一構造を３次元的に可視化・解析することを可能とする新規の電子顕微
鏡（加速電圧 200kV）を完成させ、高分子材料において１〜２µmの厚みの試料を数〜数
十 nmの分解能で３次元観察できることを示した。本成果は、高分子だけでなく生物・物
理など他分野にも大きな波及効果を持つと思われる。 
 
研究成果の概要（英文）： 
	 In this project, we have developed next-generation transmission electron 
microtomography that enables us to observe very thick (on the order of micron) 
polymeric (or biological) specimens with 200 kV transmission electron microscope 
(TEM). The developments include newly-designed high contrast pole piece with 
scanning optics with wider gap, and corresponding energy filtering system. Lowering 
the focusing angle of the scanning electron beam, and thus larger depth of focus, it is 
now possible to observe 1 to 2 µm thick polymeric specimen with resolution varying 
from a few nm to a few tens of nm in three dimension. 
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研究分野：複合新領域 
科研費の分科・細目：ナノ・マイクロ科学、ナノ材料・ナノバイオサイエンス 
キーワード：ナノ材料解析・評価 
 
１．研究開始当初の背景 
	 これまでの “try & error” に象徴される材
料開発は、近年、その限界に達しつつある。
本来、高機能 新規(ナノ)材料の創成のために

は「材料の内部不均一構造を正確に評価し、
その知見を材料の諸特性・機能を相関づけ
る」ことかが必須である。このような基本原
理の解明を行うには、3次元構造評価・ 解析
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技術といった基盤技術の充実が必要であり、
申請者は(高分子)ナノ構造の 3 次元的可視化
を可能とする電子線トモグラフィー法
（Transmission Electron Microtomography, 
TEMT）の開発に取り組んできた。その成果
は、分解能 0.5 nm(世界最高峰)の定量的な 3 
次元画像の取得となって実を結んでいる。
TEMT は、高分子材料などの“ソフトマテリ
アル”だけでなく、金属合金・無機材料などの
“ハードマテリアル” にも及んでおり、生物・
医学分野など他分野においても欠かすこと
のできない次世代評価装置と認識されつつ
ある。 
	 申請者が専門とする高分子材料は、一般に
階層的な内部構造を持ち、これらの諸物性・
機能は、nm スケールの微細構造だけでは無
く“メゾスケール”（nmと µmの間のスケー
ル）の上位構造にも強く依存している。しか
し、TEMT により観察できる試料の厚みは
通常 300 nm 程度であり、メゾスケールの構
造を３次元的に捕らえることはできない。メ
ゾスケールの構造の評価のためには最低で
も 1 µm(可能であれば数 µm)の厚みの試料を
1∼2 nm程度の分解能で 3次元観察できるこ
とが必要である。 
	 本研究の開始時において、このメゾスケー
ル領域の３次元観察に適した構造評価装置
は存在しなかった。そこで、試料作成・コン
トラスト増強技術に一日の長がある電子顕
微鏡をベースに開発を行うことが得策と判
断し、代表者のこれまでの研究成果により、
加速電圧  200 kV の汎用電子顕微鏡
（ Transmission Electron Microscopy, 
TEM）をベースに光学系に変更を加え、従来
不可能と考えられてきた厚み500∼600nm 程
度(試料によっては稀に 1µm)の試料を 3次元
可視化することが可能となってきた。この結
果はそれまでの電子顕微鏡の常識に全く反
する結果であり、代表者にとっても非常な驚
きであった。 
	 しかし、この先行観察例は、弾性・非弾性
散乱の別なく全ての電子を結像に使った結
果である（弾性・非弾性散乱電子とは、試料
への透過に伴って、それぞれ、エネルギーを
保持または失った電子である）。本来は、透
過像のボケの原因となる（色収差の原因とな
る）非弾性散乱電子を取り除き、透過電子お
よび弾性散乱電子のみで結像することが望
ましい。試料の傾斜に伴って、透過電子と弾
性散乱電子の強度は急激に減少し、同時に非
弾性散乱電子の強度は急激に増加する。それ
までの予備検討結果より、色収差を排除し真
の定量性を求めた場合、TEM ベースの３次
元観察で観察可能な最大の試料厚みは 650 
nm程度に制限されることも分かった。 
 
２．研究の目的 

	 本研究の目的は、TEM と計算機トモグラ
フィ（CT）を組み合わせ、材料の内部構造を
ナノメートル（nm）スケールで 3 次元可視
化できる TEMT において、メゾスケールの
３次元観察が可能な“被写界深度が深い”光
学系を備えた次世代の TEMT を開発するこ
とである。具体的には、加速電圧 200∼300kV
の透過型電子顕微鏡（TEM）を用いて、厚み
数 µm の板状高分子試料を３次元“定量”
観察するための“被写界深度の深い”新規光
学系の基礎の確立を目標とする。 
 
３．研究の方法 
	 通常、TEMT では試料（板状試料）を 70°
程度まで傾斜させ多数の透過像を撮影する。
試料の傾斜に伴い、入射電子線に対する“実
効的な”試料厚みは増加し（傾斜角度 60°で
は実効的な試料厚みはオリジナルの２倍に
なる）、従って、本申請のように数 µm の試料
の３次元観察を可能とするためには、被写界
深度の深い長焦点光学系を実現することが
必須となる。本研究では、以下に述べる手順
に従って、既存の電子顕微鏡装置の光学系の
改良を行い、さらに標準的な高分子試料を用
いて厚い試料の３次元構造観察を実現する
こととした。「研究開始当初の背景」に述べ
た問題点を解決するためには、試料高傾斜時
の微弱な透過および弾性散乱電子の強度を
検出する必要があり、このためには、TEM で
一般的に用いられている CCD タイプのカメラ
でなく、さらに感度の高いフォトマルチプラ
イヤー（PM）などの高感度光検出器を用いる
必要がある。PM は点検出器である（CCD は面
検出器）から、PM を検出器として用いるため
には、照射系も点照射とする必要があり、す
なわち、TEM ではなく走査型透過電子顕微鏡
(Scanning	 Transmission	 Electron	 
Microscopy,	 STEM)を用いることが必然とな
る。CCD カメラによる TEM 像と STEM 像ではイ
メージング原理が全く異なることから単純
な数値比較はできないが、一般的な PM のゲ
インが 100 万～1000 万倍であることから、
STEM では TEMT に比べて更に厚い試料への対
応が十分に期待できる。これ以降、この STEM	 
ベースの次世代電子線トモグラフィー法を、
走査型電子線トモグラフィー法（Scanning	 
Transmission	 Electron	 Microtomography,	 
STEMT）と呼ぶこととする。	 
	 本研究を開始した当時の STEM に用いられ
ているポールピース（対物レンズ）は、高分
解能を目指しているために電子ビームの集
束角が大きく被写界深度が浅かった。また、
試料ホルダーが挿入される隙間が狭いこと
から、試料を高角度まで傾斜することができ
ないばかりか、絞りを後焦点面に正確に入れ
ることができない。そこで、隙間が広い走査
型ポールピースを新規に作製することとし



 

 

た。この新規開発により、分解能は多少犠牲
になるが、収束角を小さくでき（被写界深度
を深くでき）、トモグラフィーに必須の試料
高傾斜にも対応することができる。その上、
絞りを後焦点面に正確に入れることができ
るので、コントラストを高くすることができ
る。	 
	 本研究の全ての検討・開発項目は、いかに
して被写界深度の深い明るい光学系を実現
するか、という一点に集約されていると言っ
ても過言ではない。	 
	 
４．研究成果	 
	 初年度（2009 年）は、長焦点光学系を実現
するための重要要素である高コントラスト
（HC）走査型ポールピースと高感度検出器な
どの開発を集中的に行った。当初の研究計画
に従い、日本電子㈱の技術者（大蔵善博、元
木創平、金子武司、西岡秀夫諸氏）との緊密
な協力関係の下、日本電子昭島工場に設置さ
れている開発用の電子顕微鏡を用いて予備
実験を行いながら開発を進めた。この予備実
験において、試料内での電子の多重散乱によ
る電子ビームの拡散（ブロードニング）のた
めに画像に“ボケ”が生じることが予想され、
また、実験的にも確認された。この成果は、
2010 年の Journal	 of	 Electron	 Microscopy
誌に掲載された。	 
	 第２年度（2010 年）は、前年度に開発を行
った HC 走査型ポールピースを研究代表者の
研究室に現有する電子顕微鏡に実装し（改造
JEM-2200FS）た。また、新たに開発した「磁
場制御型	 Ω	 フィルター」を組み込んだ。こ
のフィルターは STEM の光学系の中に組み込
むことで、（前出の）画像のボケの原因と考
えられる多重散乱電子を排除するためのも
のである。これらの２つの要素技術を組み込
むことによって装置のアップデートを完了
した。	 
	 第３年度（2011 年）は、長焦点レンズ系を
実現する（すなわち µm 厚の高分子試料の観
察を可能とする）要素技術を組み込んだ新規
の電子顕微鏡に対して、被写界深度の実測
（実測で数μmを実現）、長焦点光学系による
走査電子ビームの収束角度の実測、走査系の
動作プログラムの開発、明るい光学系の実現
のためのレンズパラメーターの最適化、検出
器の高感度化など、更なる装置開発・改良を
行った。その結果、可能な限り「被写界深度
の深い明るい光学系」を実現した。さらに、
この新型顕微鏡を用いて厚み数百 nm〜数μm
の複数の高分子試料の３次元観察を行った
ところ、３次元画像の分解能は試料の厚みと
ともに劣化するものの、2μm 程度の厚みの高
分子試料の観察は可能であること、数 nm 程
度の分解能を保った状態での３次元観察は
0.5μm 程度が限界であること、などの重要な

知見を得ることができた。	 
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