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研究成果の概要（和文）：ヘリウムイオン顕微鏡(HIM)を用いたアクティブ電圧コントラスト(AVC)画像化と、電
位を定量的に評価できるケルビンプローブフォース顕微鏡を用いた接触電位差画像化とを組み合わせ、新しい電
位分布計測手法の開発を行うことができた。In-situ電圧印加機構をHIM装置に導入し、試料に任意の電圧(±5 
V)印加が可能になった。積層型セラミックスコンデンサへの印加電圧が1.5 V以下の際、二次電子(SE)像に電位
を反映したAVCが観察できた。試料提供を受けることのできたペロブスカイト太陽電池のHIM観察を行った。有機
材料が含まれているが、金属吸着を行わなくてもSE像を取得できた。

研究成果の概要（英文）：By both an active voltage contrast (AVC) imaging using helium ion microscopy
 (HIM) and a contact potential difference imaging using Kelvin probe force microscopy (KPFM) which 
can quantitatively evaluate potential, we have been able to develop a new potential distribution 
measurement method. An in situ voltage-application system was incorporated into an HIM chamber. This
 allowed us to apply any voltage (±5 V) to a sample. We found that the AVC corresponding to the 
electrical potential of a multilayer ceramic capacitor in the secondary electron (SE) image could be
 observed when the applied voltage is less than or equal to 1.5 V. HIM observation of the perovskite
 solar cell was carried out. Despite the inclusion of organic materials, it is noteworthy that SE 
imaging could be achieved without adsorbing any metal.

研究分野：表面物性
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１．研究開始当初の背景 
 これまでに、走査型電子顕微鏡を用いた二
次電子(SE)マッピング技術がナノスケール
電位マッピングに応用され、また、電位分布
計測技術として、良く用いられるケルビンプ
ローブフォース顕微鏡(KPFM)による、半導体
等の試料表面の電位分布測定が行われてい
る。我々は新しい電位計測技術の開発を目的
とし、ナノスケール高空間分解能を有するへ
リウムイオン顕微鏡(HIM)を用いて SE像に電
位を反映したアクティブ電圧コントラスト
(AVC)の観察に成功していたが、この HIM-SE
技術を確立し、二次電池や太陽電池のデバイ
スに応用するためには、任意の電圧を印加で
きるシステムを立ち上げる必要があった。 
 
 
２．研究の目的 
 電位を定量的に評価できる KPFM 測定によ
る結果と比較し、HIM を使用したナノスケー
ル電位分布計測技術を確立すること。試料に
任意の電圧を印加できるシステムを HIM 装置
に導入すること。HIM-SE 技術を二次電池や太
陽電池に応用すること。 
 
 
３．研究の方法 
 (1)積層型セラミックコンデンサ（全固体
リチウムイオン二次電池による電圧印加） 
 切断後、機械研磨により平滑平面を得た積
層型セラミックコンデンサ(MLCC)の両端電
極に全固体リチウムイオン電池を接続し、電
圧(2 V, 4 V)印加を行い MLCC 断面の HIM 観
察を行い SE 像を取得した。同じ試料の KPFM
測定を行った。 
 
(2)積層型セラミックコンデンサ（In situ 電
圧印加機構による電圧印加） 
 In situ 電圧印加機構を作製し、HIM 装置
へ組み込んだ。In situ 電圧印加機構の性能
評価を行うため、切断後、機械研磨により平
滑平面を得た MLCC の両端電極に、in situ 電
圧印加機構を使用し 0.5 V から 5 V まで 0.5 V
ステップで電圧を印加し、MLCC 断面の HIM 観
察を行い SE 像を取得した。 
 
(3)ペロブスカイト太陽電池 
シ リ コ ン (Si) 基 板 上 に
poly(3,4-ethylenedioxythiophene):poly(s
tyrenesulfonate) (PEDOT:PSS)、 CH3NH3PbI3 
perovskite (PVK)、6,6-phenyl C61-Butyric 
acid methyl ester (PCBM)、aluminum doped 
zinc oxide (AZO)、indium doped tin oxide 
(ITO)の順に堆積したペロブスカイト太陽電
池を試料に用い、HIM 観察を行った。 
 
 
 
 

４．研究成果 
(1) 積層型セラミックコンデンサ（全固体リ
チウムイオン二次電池による電圧印加） 
 電圧印加を行わなかった場合、MLCC 断面の
SE 像に物質コントラストが観察された。物質
コントラストとは、物質により SE 収率が異
なることで生じるコントラストである。Ni 内
部電極領域のグレースケール値が BaTiO3 誘
電体領域のグレースケール値よりも大きく
観察された。 
 電圧印加を行った場合、AVC が観察された。
接地した内部電極のグレースケール値はほ
ぼ電圧印加前と変わらなかったが、正にバイ
アスされた内部電極のグレースケール値は
大きく減少した。この現象は、電圧印加によ
り正にバイアスされた内部電極の電位が高
くなったことから、SE 検出器と正にバイアス
された内部電極表面の間の電界が弱くなり、
つまり SE検出器に SEが届く率が低くなり起
こったと考えられる。誘電体領域には、接地
した内部電極から、正にバイアスされた内部
電極にかけて SE 強度の減衰が観察された。
電位を定量的に評価できる KPFM 測定による
接触電位差画像化の結果と組み合わせ、新し
い電位分布計測手法の開発を行うことがで
きた。[C. Sakai et al., Appl. Phys. Lett. 
109 (2016) 051603.]。 
 
(2) 積層型セラミックコンデンサ（In situ
電圧印加機構による電圧印加） 
 まず、トランスファーロッド、チルトジョ
イント、x, y, z 軸機構と、トランスファー
ロッドの先端の 2 つのプローブから成る in 
situ 電圧印加機構を設計した。製作業者に加
工依頼後、出来上がった部品を組み立て、HIM
装置に組み込んだ。試料ホルダーステージは、
外側の 2枚のステンレス板と中心に位置する
直径 30 mm の円形のステンレス板部分から成
る。トランスファーロッドの先端に付けられ
た 2つのプローブを、試料ホルダーステージ
のお互いに絶縁されている外側の 2枚の板に
それぞれ接触させる。この状態で、電圧はチ
ャンバーの外から、機構の 2 つのプローブ、
試料ホルダーステージの外側の 2枚のステン
レス板、試料ホルダーステージの中心に位置
する直径 30 mm の円形のステンレス板部分に
設置された試料ホルダーを通って、試料に印
加される。チャンバーの外から、試料に任意
の電圧を印加しながら、HIM 観察ができるシ
ステムを立ち上げた（図 1）。 
印加電圧 0 V, 0.5 V, 1.0 V, 1.5 V の時

の内部電極間の誘電体領域の電位分布の勾
配をグラフにプロットしたところ、印加電圧
に比例して勾配が大きくなった。印加電圧が
1.5 V 以下の際、SE 像に電位を反映した AVC
像が観察できることがわかった。 
 
 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 1.(a) In situ 電圧印加機構を取り付けた
HIM装置 (b) 電圧印加用2プローブを接触さ
せた試料ホルダー台 
 
(3)ペロブスカイト太陽電池の断面観察 
デバイスへの応用実験として、まず、試料

提供を受けることができたぺロブスカイト
太陽電池を試料に用いた。断面を得る際、ペ
ロブスカイト太陽電池は大気に触れると水
分を吸ってしまうため、窒素ガス中で破断後、
試料が大気に触れることなく、HIM 装置へ導
入できるシステムを構築した。試料の HIM 観
察を行い、断面の各々の層が明瞭に観察され
た。HIM の特徴として深い焦点深度を有する
ため各々の層に焦点が合い、また、絶縁体の
高観察能力を有するため、表面に金属を吸着
しなくても、帯電を起こすことなく観察でき
た。すでに in situ 電圧印加機構を用いた電
圧印加実験を実施している。ペロブスカイト
太陽電池で成果を得ることができれば、さら
にこの技術を全固体リチウムイオン二次電
池の観測に応用できると考える。 
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