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研究成果の概要（和文）：走査電子顕微鏡法(SEM)では低エネルギー損失電子(LLE)を選択的に検出することで，表面・
組成敏感な顕微鏡像が得られることが報告されいるが，その像形成メカニズム解明が課題となっている．本研究ではSi
基板上のチタニアナノ薄膜を例とし，そのLLE像の像形成を調査した．検出エネルギー条件を変化させながら取得したS
EM反射電子像と電子分光装置により得られた放出電子スペクトルを比較することで，LLE像における薄膜の像形成を議
論した．その結果，特にプラズモンロスピーク付近のエネルギー領域の電子を選択的に捕集することでナノ薄膜の情報
を強調したSEM-LLE像を得られることが明らかとなった．

研究成果の概要（英文）：Recent reports say that energy selective detection of low loss electrons (LLEs) 
enables us to observe surface and material sensitive images in scanning electron microscopy (SEM). The 
auther studied the image formation mechanisms of this LLE images taking titania nano film on Si substrate 
as a model specimen. The backscattering electron images taken with various energy detection conditions 
were compared with energy spectra of the specimen measured by electron analyzer. As a result, this study 
revealed that electrons, whose energy is about that of plasmon loss energy, play important role to give 
strong contrast to the nano film in SEM-LLE image formation.

研究分野： 走査電子顕微鏡法
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１．研究開始当初の背景 
走査電子顕微鏡法(SEM)における信号電子は
慣習的に 50 eV以下のエネルギーを持つ二次
電子とそれ以上のエネルギーを持つ反射電子
とに大別されてきた．近年，電子光学系や検
出器の進歩により，試料から放出されるこれ
らの信号電子を，そのエネルギーや放出角度
ごとに弁別して検出することで，特定の物理
現象を反映した SEM 像が得られることが明
らかとなってきた． 
反射電子像応用におけるエネルギー弁別の重
要性は，特に半導体分野で 80年代後半から認
識されていた．半導体デバイス中の微細な配
線やレジストパターンの SEM 観察は，試料
帯電や，加速電圧が高いことによるエッジの
ボケなどから問題点が多かった．そこで，試
料表面近傍で少数回の弾性散乱あるいは非弾
性散乱を被ったのち，試料外へ放出される低
エネルギー損失電子(LLE)の利用が提案され
た．LLEを選択的に検出することで，二次電
子・反射電子は困難であった帯電を抑制した
表面構造の観察が可能となった． 
近年では LLEが試料形状のみならず，試料組
成にも敏感なコントラストを示すとの報告が
なされ，LLE像観察への注目や期待が高まっ
ている．しかし，このコントラスの発現は，観
察条件・検出機条件によるところも大きく，
LLE像形成機構の解明が求められていた． 
 
２．研究の目的 
本研究では上記の背景を受け，以下の目的を
設定し研究を進めた．まず，電子分光スペク
トル測定に基づく分光的アプローチで LLE
コントラスト形成の基礎を固めることを目的
とした．更に，分光的 LLE観察結果と実際の
SEM でえられた反射電子像を比較しながら，
SEM での LLE検出条件検討，その最適化を
図る．これらの知見を通して LLEイメージン
グの高度化を試みた． 
 
３．研究の方法 
モデル試料として鏡面 Si基板上に LB法によ
り配置されたチタニアナノシート(~1 nm 厚)
を用いた．この試料に対して，電子分光スペ
クトル測定，実際の SEM 装置での像観察を
行うい，LLE 像形成を議論した．SEM 観察
に は Ultra55 (Carl Zeiss), JSM-7100F 
(JEOL)をもちいた．また，電子分光測定は
PHI 680 オージェ電子分光装置 (アルバック
ファイ)により行った． 
	 
４．研究成果	 
[LLE の電子分光スペクトル] 図 1 に Si 基板
上に配置したチタニアナノシートの二次電子
スペクトルとその二次電子像を示す．二次電
子像において，ナノシートは暗コントラスト
をしめす島状の部分として観察される．スペ
クトル強度の大小関係より，この暗コントラ
ストは，主に 18 eV以下の電子により生じて
いることがわかる．しかし，これ以上のエネ

ルギーをもつ二次電子ではナノシートと基板
からの二次電子強度が等しく，コントラスト
には寄与しない，すなわちナノシートの情報
を持っていないことがわかる．この状況はい
わゆる反射電子のエネルギー範囲においても
同様である．図 2(a)に 1 keVの一次電子を入
射した時に試料から放出される電子のスペク
トルを，また図 2(b)にそのスペクトルに対す
る Si とナノシートの信号強度比を示した．
100 eVから 900 eVにわたる幅広いエネルギ
ー帯において，ナノシートと Si基板からの信
号強度はほぼ等しく，このエネルギー範囲の
電子を信号として捕集してもナノシートとの
コントラスとを得ることは困難であることが
わかった．一方で入射電子エネルギー近傍の
LEEエネルギーでは，放出電子強度に差があ
り，ナノシートの情報を持っていることがわ
かる．  
図 3(a)に入射電子エネルギー付近のスペクト
ルを示す．1000 eV の弾性散乱ピークではチ
タニアナノシートの方がSi基板に対して高強
度，プラズモンロスピークはナノシートが低
強度である．第 1 プラズモンロスピークおよ
び弾性散乱電子エネルギーの電子についての

図 1	 チタニアナノシートの二次電子スペクトル
とその二次電子像 

図 2	 チタニア薄膜と Si基板に対するの反射電子	 
スペクトル(a)とその強度比(b)  



 

 

エネルギー分光像を，図 3(b), (c)にそれぞれ示
した．スペクトルでの強度関係から予想され
るように図 3(b)ではチタニアナノシートが暗
コントラストで，3(c)では明コントラストで示
されている． 
以上より，チタニア薄膜の系では，反射電子
のなかでも LLE 領域のエネルギーを有する
電子のみが薄膜の情報を有しており，そのコ
ントラストはプラズモンロスピークと弾性散
乱電子とでは反対であることがわかった．従
って，これらの電子を捕集してより高コント
ラストに薄膜を結像するには，これらの相反
する情報をもつ電子を分離して検出するのが
望ましいという知見が得られた． 
 
[SEMによる LLE検出の実際と最適化] 
次に，電子分光装置ではなく，SEM装置で観
察された反射電子像を議論した．使用した反
射電子検出器は試料直上の鏡筒内に環状の検
出器であり，検出素子前段にハイパスフィル
ターとして動作する阻止グリッドを有する構
造である．阻止グリッドに阻止電圧（最大
1500 V）を印加することにより検出素子に入
射する電子のエネルギーをコントロールする
ことができる．図 4に加速電圧を 1.5 kVに固
定し，阻止電圧を変化させながら撮影したチ
タニア薄膜の反射電子像を示す．図 4(a),(b)で
は阻止電圧はそれぞれ 1500 V, 1450 V であ
るが，共にナノシートは暗コントラストを示
し，上の分光スペクトルでの議論から，これ
らの像はプラズモンロス電子の情報を持って
いることがわかった．1500Vと 1450 Vでプ

ラズモンロス電子と弾性散乱電子の区別がさ
れないのは，阻止グリッドのエネルギー分解
能が主な原因であると考えられる．阻止グリ
ッド電圧を下げていくと薄膜の情報を持たな
い電子の増加によりコントラストが低下する
様子が観察された[図 4(c)]．更に阻止グリッド
電圧を下げると，二次電子成分の寄与が増大
し，薄膜のコントラストは再び増加した[図
4(d)]． 
図 5 に阻止電圧を 1500 V で固定し，加速電
圧を変化させながら撮影した反射電子像を示
す．加速電圧 2 kVまでは薄膜のコントラスト
が認められるが，加速電圧 3 kV, 4 kVでは薄
膜のコントラストは消失し，その観察は困難
であった．図 6に加速電圧 2 kV, 3kVの一次
電子で励起した弾性散乱電子付近のスペクト
ルを示す．2 kV, 3 kVの一次電子励起に対し
ても図 3(a)同様に LLE ではスペクトルに強
度差が生じており，これらの電子を選択的に

図 3	 チタニア薄膜試料の LLE スペクトル(a)と
電子分光像．プラズモンロスピーク(b), 弾性散乱
ピーク(c)	 

図 4	 阻止グリッド電圧を変化させた時の SEM
反射電子像の変化．	 

図 5	 加速電圧を変化させた時の SEM 反射電子

像の変化．	 



 

 

捕集すれば，薄膜を可視化することは可能で
あると考えられる．その一方で，本研究で用
いた SEM装置では 3 kV以上の加速電圧では
反射電子検出器による薄膜観察は困難であっ
た．これは以下の原因によるものと考えられ
る． (1) 薄膜と基板間で強度差をもたない信
号電子が増加したため．(2) 鏡筒内部での電
子軌跡がその電子エネルギーにより変化する
ため，反射電子検出素子に LLE成分が入射し
ない可能性があること，である．原因(1)は阻
止グリッド電圧を変化させたときのコントラ
スト変化からその寄与を議論した．(2)につい
ては装置の詳細な構造を検討する必要があり，
現段階では検証が困難であり，今後の検討要
素である． 
以上，本研究ではチタニアナノ薄膜をモデル
試料とし，その LLE像形成について議論した．
今回のケースでは SEM LLE像はプラズモン
ロス電子のもつ情報を反映したコントラスト
を示すことを分光的アプローチにより明らか
にした．また，観察条件を変化させた時の
SEM 像のコントラスト変化から，SEM にお
いて LLE像を観察する際には，加速電圧・阻
止電圧といった観察条件により，検出される
信号電子エネルギーが変化すること，また，
効率よく LLE を検出するための装置条件を
選択することが重要であることを見出した．
これらの知見は今後 SEM において分光的な
検出器設計や，LLE応用に重要であると考え
られる． 
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図 6	 加速電圧 2 kV(a)および 3 kV(b)での LLE
スペクトル．	 


