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研究成果の概要（和文）：  本研究では、電子線照射に伴う帯電現象を解析すると共に、放出される２電子の挙動を解
明することを目的としている。まず、電子線ホログラフィーの位相再生法により電場の解析を実施し、試料の帯電状態
を定量的に評価した。一方、電子線ホログラフィーの振幅再生法を活用して、電子の移動に伴う電場の乱れを検出・追
跡し、電子の蓄積と集団運動の様子を可視化できることを見出した。さらに、透過電子顕微鏡用に２次電子分析装置を
開発・導入し、試料から放出される２次電子のエネルギースペクトルの取得を行い、絶縁体の帯電状態とこれに対応す
る２次電子のエネルギースペクトルの相関を解析することに成功している。

研究成果の概要（英文）： The purpose of this study is to analyze the charging phenomena under the 
electron irradiation and clarify the motion of secondary electrons emitted from a specimen. First, by 
utilizing the phase reconstruction process of electron holography, the charging state of the specimen was 
quantitatively evaluated. On the other hand, by carrying out the amplitude reconstruction process and 
detecting the electric field variations due to the motion of electrons, accumulation and collective 
motion of electrons could be visualized. Furthermore, by developing and introducing an analytical 
instrument of secondary electrons for a transmission electron microscope, the energy spectra of secondary 
electrons were obtained and the correlation between the change of the energy spectra of secondary 
electrons and the charging state of charged insulating specimens was successfully analyzed.

研究分野：材料科学、電子顕微鏡学
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１．研究開始当初の背景 

最近の透過電子顕微鏡（TEM）の進展は著
しく、照射系レンズに球面収差補正装置を搭
載した最先端の走査型透過電子顕微鏡では、
入射電子線を１オングストローム以下に収
束でき、それらを走査することにより、原子
カラム単位で元素の識別ができるまでに至
っている。しかしながら、この様な解析が可
能な試料は導電性物質に限られ、誘電体や生
体試料などでは、照射損傷に加え、２次電子
放出に伴う帯電効果が著しく、試料のドリフ
トなどが生じて、高い分解能では観察できな
いのが現状である。これらの問題は、古くか
ら指摘され、一部導電物質を付与（固定化や
蒸着など）するなど、回避法も提案されてき
ているが、帯電現象そのものの定量的な理解
とそれに基づく帯電現象の解決法は手付か
ず状態のままであった。 

代表者らの研究グループは、これまで電子
線ホログラフィーによる先端材料の解析技
法の確立を行いその応用展開を図ってきた。
磁性体内外の複雑な磁束の分布を解析する
（D. Shindo, Y. Murakami: J. Phys. D: 

Appl. Phys. 41 (2008) 183002）とともに、
導体試料の内部電位なども定量的に評価し、
電場の解析（D. Shindo, Y. Murakami: J. 

Electron Microsc. 60 (2011) S225-S237）も
推進してきた。これらの解析を踏まえ、上述
した帯電現象により詳細な観察の困難な物
質に焦点を当て、帯電に伴う試料位置での電
位に加え、試料周りでの電場の解析を系統立
てて実施してきた。こうした実験の中で、代
表者らは、オスミウムで固定し、カーボンを
蒸着した生物試料（神経組織周辺の微細線
維）を観察中に、強く帯電しても試料のドリ
フトが生じない状況に遭遇した。これに対し
て電子線ホログラフィーによる電場のゆら
ぎの解析から、帯電した試料の周囲を一部の
２次電子が周回する様子を可視化すること
に 成 功 し た 。（ Shindo et al.: J.Phys. 

Soc.Jpn.78 (2009)104802）。今回実施したホ
ログラフィーによる電子の軌道の観察は初
めてであり、ここで得られているのは、定常
的に周回している一部の２次電子の挙動で
ある。 

 

２．研究の目的 

本課題ではこの発見を踏まえて、電子線ホ
ログラフィーの詳細な解析に加え、２次電子
分析装置を導入して、帯電試料周りの全２次
電子の量とそのエネルギー分布を同時解析
し、帯電試料と電子の複雑な相互作用を定量
的に解析し、試料から放出されている全２次
電子の挙動（放出される量やそのエネルギー
分布）を明らかにし、電子線照射に伴う、帯
電現象の詳細を明らかすることを目的とし
ている。試料の帯電状態を、その周囲の電場
と放出された２次電子の双方の検出から解
析した例はこれまでになく、帯電効果の抑制
とその低減を実現する最適実験条件も明ら

かになるものと期待される 

 

３．研究の方法 

帯電した試料とその周辺の電場を解析す
るため、代表者らがこれまで確立してきた電
子線ホログラフィー技術を活用すると共に、
新規に２次電子分析器システムを導入し、試
料から発生している２次電子の量やエネル
ギー分布を解析する。具体的には、既存の３
００kＶのホログラフィー用電子顕微鏡の対
物レンズの上部を改造し、２次電子分析機器
を導入し、２次電子の量とエネルギー分布を
解析する。このような目的での TEM 用２次電
子分析器は申請時には存在しなかったため、
本課題を通して新たに設計し、改良と性能評
価を繰り返すこととなった。 
代表者らが考案した２次電子分析器シス

テムにおいて TEM 鏡筒内の試料周辺部を図 1
に、システムの概略を図 2に示す。試料に電
子線を照射することで発生した２次電子が、
２次電子のエネルギー選別の機能を有する
リターディング電圧を印加したメッシュに
よって取捨選択され、マルチチャンネルプレ
ート（MCP）で増幅され、検出信号として出
力される。検出された電子は、リターディン
グ電圧がカットオフ電圧となることから、リ
ターディング電圧に対応するエネルギー以
上を有する電子が時間積分されたものとな
り（積分スペクトル）、オシロスコープで表
示される。またリターディング電圧を一定の

図 1 ２次電子分析器システム概略 試料周辺部 

図２ ２次電子分析器システム概略 



範囲内で変動させ、検出信号の時間変化幅を
出力することで電子のエネルギースペクト
ル（微分出力）も得ることができる。２次電
子のエネルギースペクトルの測定対象とし
て C、Al、Cu、Mo を選択した。測定されたス
ペクトル強度の大小関係とそのピーク位置
を Seiler(H. Seiler: J.Appl.Phys. 54 (1983) 

R1-R18.)によって報告されている走査電子顕
微鏡(SEM)を用いて取得された２次電子エネ
ルギースペクトルのデータと比較し、本シス
テムの測定精度の検証を行った。 

また、装置開発と並行して、電子線照射下
で帯電した絶縁体試料を電子線ホログラフ
ィーで評価する作業を行った。特に、集束イ
オンビーム（FIB, Focused Ion Beam）など
の微細加工技術を活用して試料形状を制御
することで、試料形状が二次電子の集団運動
に及ぼす影響も調べた。 
 
４．研究成果 
 まず、新規開発した２次電子分析器システ
ムの評価について述べる。実際の測定では２
次電子以外に反射電子も一定のバックグラ
ウンドを有した信号として検出されるため、
以下検出される信号を電子と表記する。図 3
に C、Al、Cu、Mo から取得された電子のエネ
ルギースペクトル(b)とそのときのリターデ
ィング電圧(a)を示す。リターディング電圧
を-50 V から増加させていくと、リターディ
ング電圧が-20 V 付近で各試料の電子スペク
トルが検出されはじめたことがわかる。その
後リターディング電圧の増加に伴い、各試料
の電子スペクトルカウントは増加し、C、Al、
Cu ではリターディング電圧が約 35 V で Moで
は約 20 V でカウントがそれぞれ最大となっ
た。またカウントの最大値の大小関係は C < 
Al < Cu < Mo であった。 

Seiler によると電子スペクトルのカウン
トが最大となるエネルギー位置は、物質によ
らず数 eV の付近（リターディング電圧がマ
イナス数 V付近に対応）とされている。各試
料での電子スペクトルカウントはリターデ
ィング電圧が数十 V付近で最大となっており
Seiler の報告と一致しないが、これは試料近
辺の対物レンズなどから発生した電子が原
因と考えられる。TEM では SEM に比べて、試
料への入射電子エネルギーは数十倍から数
百倍であり、試料周囲は対物レンズなど TEM
の構成部品で囲まれている。そのため試料か
らの高エネルギー反射電子が対物レンズな
どに衝突を繰り返し電子を発生させる。発生
した電子はその発生個所が多岐にわたり、検
出器に入射する角度も様々であると考えら
れる。電子がリターディングメッシュに入射
する角度によって、電子に印加される実質的
なリターディング電圧が変化することから、
リターディング電圧が数十 V印加された時点
ではじめて、対物レンズなどから発生し、検
出器に様々な角度で入射する電子の大部分
が捕集でき、電子スペクトルカウントが最大

になったと考えられる。また電子スペクトル
カウントの大小関係は、半経験則での計算に
よると C < Al < Mo < Cu であるが、測定結
果は C < Al < Cu < Mo であり、Cu と Mo の大
小関係が計算と異なっていた。これは試料か
らの反射電子の放出量が Cu より Mo の方が大
きいため、反射電子が対物レンズなどに衝突
し発生した電子の量を考えると、検出される
電子の量は Mo の方が多くなるためであるか
らと考えられる。 
 本研究では、絶縁性物質のエポキシ樹脂に
おける電子エネルギースペクトル測定も行
い、導電性物質のスペクトルとの比較を行っ
た。エポキシ樹脂の電子エネルギースペクト
ルのピーク位置は、導電性物質よりリターデ
ィング電圧が大きい領域に出現した。これは
電子線照射でエポキシ樹脂が強い帯電状態
となり、一度放出された電子が再びエポキシ
樹脂に引き戻された効果が検出されたもの
と考えられる。 
 また試料の帯電による電子スペクトルの
変化をより詳細に調査するため、試料にバイ
アス電圧を印加させ電子スペクトルを測定
するとともに、電子線ホログラフィーによる
試料の帯電状態の観察を行った。図 4 に Al
へバイアス電圧を 20 V 印加させた場合の位
相再生像(a)とバイアス電圧印加の有無によ
る電子スペクトル(b)を示す。バイアス電圧
の印加によって試料が帯電することで、試料
から放出された電子が再び試料へ引き戻さ
れたことによるカウントの減少が矢印領域
で明瞭に検出されたことがわかった。 
本システムにおいては TEMの構成部品など

試料以外からの電子も検出されていると考
えられるが、各試料間での電子カウントの最
大値とそのピーク位置を明瞭に区別できる
精度を有していることがわかった。 
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(b) 

図３ (a)リターディング電圧と(b)測定された

電子スペクトル 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
以下では、生体以外の絶縁体を用い、微細

加工を施して試料形態を制御し、その帯電現
象と２次電子挙動の観察を行った。電子線ホ
ログラフィーによる絶縁体試料の帯電状況
を調べた例として、微細加工されたエポキシ
樹脂(EPO-TEK375Ⓡ)の観察結果について述べ
る。試料の加工工程は 2段階から成り、まず
バルク状のエポキシ樹脂からミクロトーム
で切片を切り出し、FIB で目的の形状に調製
した(図５)。ホログラムの撮影には加速電圧
300 kV の透過型電子顕微鏡(JEM-3000F、
HF-3300S)を用いた。撮影したホログラムを
解析し試料周囲での電場および２次電子の
挙動を観察した。 

 
 
 

図６(a)は FIB 加工したエポキシ樹脂試料
先端部の振幅再生像で、コントラストの局所
的な偏りを強調するために、コントラストを
白と赤で二値化した図である。過去の研究よ
り２次電子の挙動などに伴い電位が時間的
に変動した領域では、振幅再生像中のコント
ラストが低くなることが分かっている。図６
(a)では、黒矢印で示した領域で振幅再生像
のコントラストが低くなっており、二値化し
た図においては他の領域に比べて、赤色が集
中していることが分かる。よって、この領域
では電位が時間的に変動しており、その要因
として２次電子が蓄積し集団的に運動した 
ことが挙げられる。図６(b)は位相再生像で
ある。この実験時の条件では位相再生像の等
高線は真空領域では等電位線にほぼ対応し
ており、その間隔が密なほど試料の電位が高
いと考えられる。図６(a)において２次電子
の蓄積が起こっていた領域で等高線が密に
なっていることから、２次電子が高電位領域
に引き寄せられ蓄積したと考えられる。図６
(b)の位相再生像から試料表面の電位分布を
調べるために、積分法を用いた電磁場計算を
行い、位相再生像のシミュレーションを行っ
た。 

 

 
図５ FIB 加工したエポキシ樹脂試料の
TEM 像 

図６(a)Y 字型に加工されたエポキシ樹脂試料周
辺の二階調化した振幅再生像。 (b) 電位分布を
示す位相再生像。画像の青色領域は試料形状を
示す。 

(a) 

(b) 

図４ (a)Al へバイアス電圧を 20 V 印加した際

の位相再生像と(b)バイアス電圧印加の有無に

よる電子のカウント 



シミュレーションで得られた位相再生像 
（図７(a)）は実験結果(図６(a))と良い一致
を示した。図７（ｂ）にその時の試料表面の 
電位分布を示す。この計算により、試料表面
の電位は不均一になっていることが分かっ
た。これは FIB 加工時のガリウム金属イオン
の打ち込みなどにより、表面の電気伝導性が
不均一になっていることが原因だと考えら
れる。これらの結果から試料表面の電位分布
が定量的に評価され、２次電子が蓄積した領
域近傍の電位は他の領域に比較して高いこ
とが裏付けられた。 
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