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総合論文

高周波 グ ロ
ー

放電 を用 い る 電子顕微鏡試料作製技術

二 谷 　智 明
1

　高周波 グ ロ ー
放電 （rf ：GD ） は，薄膜試料 の 深 さ 方向 の 組成分析 を 冖的 と す る 発光分光装置等広 い 分野 で

利用され て い る．こ の 高周波グロ
ー

放電 で 発生す る Ar
＋
イオ ン は，照射エ ネ ル ギー （〈 50　eV ），イ オ ン 電 流

（
〜IOO　 mA ／cm2 ）で あ り，試料へ の ダ メ

ージが主要な検出法 の 検出下限以下 で あ り，物質へ の 影響を最小

限 と し なが ら，一
方高速 ス パ ッ タ リ ン グ を両 立 した ユ ニ

ー
ク な性 質 を 持 っ て い る．近 年走 査 型 電 子 顕 微 鏡

（SEM ＞ は，フ ィ
ール ドエ ミ ッ シ ョ ン 電 子銃を搭載 に よ り 1 〜1．5　kV の 低加 速 電 圧 で の 観察が 口∫能 とな っ て

い る．加速電 圧 1〜 L5　kV の SEM 検出信号 （2 次 電子，反射電子） は 試料表面数原子 で あ り，ダメ
ージの

な い 迅 速 な 試料最表面 の 前処理 が 求 め られ て い る．低加速電圧 SEM に rf−GD を用 い た試料肘処理を組 み 合

わ せ る こ と に よ っ て ，SEM の イ メ
ージ は 著 し く改善され材料 に 関す る 多くの 情報を得 る こ と が で きる．更

に ，rf−GD は 透過型電子顕微鏡 （TEM ）試料作製，フ ォ
ー

カ ス イ オ ン ビーム 装置 （FIB） の 課題 と さ れ て い

る ガ リ ウ ム イオ ン に よる 汚染層除去 に 極め て 有効な手段 で あ る，SEM を中心 に TEM ，FIB へ の 応用 に つ い て

紹介 す る，

1　 は じ め に

　 走 査 型 電子顕微鏡 （SEM ）の 分解能 は，透過型 電予顕微
　 　 　 　 　 　 　 　 　 け た

鏡 （TEM ）よ りも
一

桁 低 く，広 域 視 野 で の 比 較 的 低倍率

の 観察 に 用 い られ，ナ ノ ス ケ
ー

ル の 観察 は TEM で 行 うこ

とが
一

般的 で あ っ た．しかし，近年 SEM に フ ィ
ー

ル ドエ

ミ ッ シ ョ ン 電子銃 鏡筒内 レ ン ズの 効果 を利 用 し た 検出器

を搭載 した 高分解能 モ デ ル の 装概 が 投 入 さ れ，SEM の 活

用 さ れ る 領域 が ナ ノ ス ケ ール 側 に 大 きく広が っ て きて い

る．フ ィ
ール ドエ ミ ッ シ ョ ン電子銃 の 最 大 の 特徴 は．タ ン

グ ス テ ン や LaB6 フ ィ ラ メ ン トを用 い た 通常 の 熱電子銃 に

比 べ て 照射輝度が 二 桁高 く，そ の 効果 と し て 照 射輝度 が
’
ド

が る 低加速電圧 で の 観察が 可 能 と な っ た こ と で ある ．加速

電 圧 lkV で の 2 次 電 子 （SE），反射 電子 （BSE ）等 の

SEM 信号検 出エ リ ア は ，試料表面数原 子 層 で あ る．前述

の とお り TEM の 分 解 能 は SEM よ りも一
桁 高 く，　 SEM の

分 解 能 が TEM を超 え る こ と は な い ．し か し，こ の SEM

の 低 加 速 電 圧 の 観 察 で TEM で は得 る こ との で き な い 材料

表面 の 貴 重 な情 報 を得 る こ と が で き る．こ れ ま で 試 料作製

が 難 し く超 薄片 と い わ れ る TEM の 試料 は，非常 に 薄 い も

の で あ る と思 わ れ て きた．確 か に 物理 的 に は 電子 が 透過す

る 厚 さ （＜ 100nm ） で あ る ．しか し，　 SEM の 低加速 電圧

例えば lkV 観察時の SE，　 BSE 等 の 信号検出エ リア は，試

料 最表面 よ り 1nm 程度の エ リア で あ る．投 影 画 像 で あ る

TEM に対 して 試料最表面 か ら信号 を検出す る SEM は，試
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料の 厚 み に よ る 像 の に じみ や フ ォ
ーカ ス に よる 画 像 の 差 異

がない とい っ た 点 で 優位 で あ る，した が っ て，電 子 顕 微鏡

分解能 の 原子 ス ケ
ー

ル で の 観察を除 く数十万 倍 まで の 観察

で あれ ば 厚 み の ある 試料 を投影図 で 観 察 す る 手法 よ り も数

原
．
r一レ ベ ル の 最表 面 を 見 る SEM で多 くの 問 題 を解 決 す る

こ とが で きる の で あ る．しか し，こ の SEM に よ る低加速

電 圧 観 察 に 大 きな 障 害 と な る もの が あ る．試 料 表 面 1nm

と言 え ば酸 化 膜，カーボ ン 等の 汚染 が あ り，そ の ま まの 状

態で 実際 の 試料表面 を 見る こ とが で きない の で あ る．そ こ

で 必 然的 に こ れ ら を取 り除 くた め の 手法 で あ る 機械研 磨

電解研磨 イオ ン に よる処理等 を行 うこ とが 必要 とな る．

しか し，こ の こ と に よ っ て 前処 理 作 業 自体 が 試 料 表 面 を 変

え て し ま う こ と や，前 処 理 後 観察 さ れ る 試料表面の 画像 が

材料の 自然なもの で あ る の か，処 々 の 前処 理 に よる 影響 な

の か を区 別 す る こ と が で きな い と い っ た こ とが 問 題 とな っ

て くる の で ある ．

　本稿で は ，こ の 問題 を解決す る 有効的な手法 と して 高周

波 グ ロ
ー

放 電 （rf−GD ） を用 い た 電 子 顕 微鏡試料作製技術

に つ い て 述べ る．具体的 に は，r 丘」GD に よ る 理想的な SEM

試料表面処理，SEM 断面試料作製法，更 に，　 TEM 試料作

製法 フ ォ
ー

カ ス イ オ ン ビー
ム 装 置 （FIB）へ の 応 用 で あ

る．また，rfLGD ラ ン プ を用い た 電 子 顕 微鏡 迅 速試料 前処

理 装置 につ い て も簡単 に説 明 す る．

2　rf −GD イオ ン ス パ ッ タ リ ン グ とペ ニ ン グ イオ ン 方式

最初 に rf 」GD 発光分光 に よ り取得 された プ ロ フ ァ イル の

・例 を示す
1）

．（Fig．1 参照 ） こ の プ ロ フ ァ イ ル は ，慶應義
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Fig．1　The 　rfLGDOES 　depth 　profiling　of 　monolayer

o 「thiourea 　adsorbed 〔〕n　c（，PPeri
）

塾 大学清水健一・氏 に よ り取得 され た 銅 （Cu ）基板．Eに っ

く られ た 水素，窒素，炭素，硫黄 の 尿素系 の 有機構造物 で

あ る．測 定 され た プ ロ フ ァ イル を見 る とそ の 構造 どお り最

表面 よ り水素，窒素，炭素，硫黄 の 順 に 各元 素の ピーク が

出 て い る こ と が 示 さ れ て い る，こ の プ ロ フ ァ イ ル か ら
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 は く

rf−GD に よ る Ar
＋

イ オ ン ス パ ッ タ リ ン グが 分子 レ ベ ル で 剥

離 して い くよ うに行 わ れ て お り，A ジ イ オ ン に よ る影響が

計測器で は 見る こ と の で きな い レベ ル に あ る こ と を 示 して

い る ，

　 SEM 試料表面処理 や TEM 試料作製 にお い て 最終 1：程 と

なる Ar
’
イオ ン に よる 表面処理 は 試料前処理全体 の 工 程 の

中 で 最も重 要 で あ る ．試料表 面 の 汚 れ を取 り除 き，材料 を

薄片化す る作業 に お い て 繰 り返 し衝突す る Ar
＋
イ オ ン に よ

っ て 観察す る 試料が ダ メ
ージ を受け，実際 の 試料 で は なく

そ の 上 に作 られ た ダ メージ 層 を観察す る こ と に なっ て は 意

味 が な い ．rf．GD に よ る Ar
＋
イ オ ン ス パ ッ タ リ ン グ の 最大

の 特徴 は，試料へ の 照 射 エ ネル ギ
ー

が 低 く （＜ 50eV ）イ

オ ン 電 流 量 （〜100mA ／cm2 ） が 高 い こ と に あ る．こ の 特

徴 そ の もの が SEM 試料表 面作製 に 求 め ら れ て い た 極 め て

理 想的な条件 なの で あ る．以 下 に 既 存 の SEM 試 料 表 面 処

理 ，TEM 試料作製で 最 もポ ピ ュ ラ
ー

に 使 わ れ て い る ペ ニ

ン グ イ オ ン銃 との 比 較 を検討 し た．Fig．2 に rf−GD 及 びペ

ニ ン グ イ オ ン 銃の 銅 に 対す る Ar
〒
イ オ ン 散乱 シ ミ ュ レ

ー
シ

ョ ン の 結果 を 示す．Fig．2 （a） は，　 rf−GD に よ る照 射エ ネ

ル ギ
ー50eV の Ar

＋
イオ ン 散乱 シ ミ ュ レ

ー
シ ョ ン で ある．

Ar
＋
イ オ ン散乱 エ リ ア は 試料表面か ら lnm で あ り、　 SEM

加速電 圧 1kV 観察時 の 信号検 出 エ リ ア を 下 回 っ て い る こ

とが 分か る，rfLGD ス パ ッ タ リ ン グ に よ っ て SEM の 試料

は ダ メ
ージ を受け る が，そ の 影響 は SEM の 観察 に は 及 ば

ない こ とを示 して い る．更 に 入射 イ オ ン に 対す る 後方散乱

イオ ン はわ ずか 4 ％ （後方散乱 イ オ ン ： 198／入射 イ オ ン ：

5000）で あ り，入射 さ れ た ほ とん どの Ar
＋
イ オ ン が ス パ ッ

隆

e
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Fig．2　Tlle　pennillg　ion　guII　is　comparcd 　with 　rfLGD

（loII　type ： Ar
＋

，
　Sample ： copper ，　SRIM 　ion　silnula −

tion ）： （a ）rf −GD ，　The 　irrtidiate　 energy 　50　 eV ； （b）
Penning 　ion　gun，　The 　irradtate　energy 　5　keV　and 　the

incidence　angle 　O°；（c ）as （b），but　The 　irradiate
energy 　I　keV ；（d）as （b ），but　thc　incidence 　angle 　85 ；

（e ）as （c），but　the　inciden⊂e　angle 　85
°

タ リ ン グ に 有効 に 使わ れ て い る．次 に ペ ニ ン グ イ オ ン 銃 に

よ る Ar・
’
イ オ ン 散乱 シ ミ ュ レ

ー
シ ョ ン を Fig．2　（b）

〜Fig，

2 （e ） に 示す．Fig．2 （b） は，照射エ ネル ギ ー5keV，入

射方向 0 度の 場合の Ar
｝
イオ ン 散乱 シ ミ ュ レ

ー
シ ョ ン で あ

る．こ の 条 件 で は，Ar
＋

イ オ ン が 試料 表 面 か ら 10　nln 近 傍

ま で 散乱 して い る こ とが 分 か る．更に Fig．2 （c ） は，入

射角度 は O 度の ま まで 照射エ ネ ル ギーを下 げ た lkeV の 場

合 の Ar
＋
イ オ ン 散 乱 シ ミ ュ レ

ー
シ ョ ン で あ る．こ の 場 合 の

Ar
＋

イ オ ン 散乱 エ リア は照 射エ ネ ル ギーを 下 げ た効 果 に よ

っ て 縮 小 し 4nm と な っ た．しか し，照 射 エ ネ ル ギ ーを ド

げ る こ とで Ar
†
イ オ ン 散 乱 エ リア は 縮 小 した が，依 然 と し

て SEM 加 速 電 圧 lkV 観察時の 信号検 出 エ リァ を大 き く上

回 っ て い る ．ペ ニ ン グ イ オ ン 銃 の ス パ ッ タ リ ン グ が SEM

の 観察 に 影響 を及 ぼ さな い た め に は，更 に 照 射 エ ネ ル ギー

を ドげ る必要があ る．しか し，ベ ニ ン グ イオ ン銃 に お い て

照 射 エ ネル ギ
ー

を 更に ドげ て い くこ と は 安定的 な Ar
’
イ オ

ン 発 生 を 難 し くさせ る こ とに なる．次 に Aゼ イ オ ン 散乱 エ

リ ア に つ い て 入射角度に よ る効果 を検討 した．Fig．2 （d），

Fig．2 （e ） に ペ ニ ン グ イ オ ン 銃 に よ る 入射角度 85 度 か ら

N 工工
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　 　 　 　 　 CCD

　 　 　 　 　 Camer
Vacuum 　Hne 　　　　　　　　　　 V 鼬cuum ［ine

Fig．3　Thc 　modcl 　of 　rf−GD 　lamp 　tbr　the　SEM

照 射 した と きの Ar
＋
イ オ ン 散乱 シ ミ ュ レ ーシ ョ ン を示 す．

Fig．2 （d） は 照 射 エ ネ ル ギ ー5keV ，　 Fig．2 （e ） は 照 射

エ ネル ギ ー1keV で あ る．　Fig．2 （d） の 結果 か ら Fig．2 （b）

と 同 じ照 射 エ ネ ル ギー5keV で あ るが ，入 射角度 を 0 度か

ら 85 度 に した こ と で Ar
＋

イ オ ン 散乱 エ リ ア が 試料表面

3nm ま で 緩和 され て い る こ とが 分 か る．更 に Fig．2 （e ）

で は照射エ ネ ル ギ ーが Fig．2 （c ） と 同 じ lkeV で あ るが ，

Ar
＋

イ オ ン 散乱 エ リ ア は 試 料表面 よ り 1．5　 nm ま で 縮 小 し

て い る．こ の 結 果 を見 れ ば ベ ニ ン グ イ オ ン 銃 で は，照 射 エ

ネ ル ギー lkeV ，入 射角度 85 度 の 条件 を更 に Ar
＋

イ オ ン

散乱 エ リ ア が 縮 小す る 方向に も う少 し進 め れ ば な ん と か

SEM の 低 加 速 観察 に 適 応 で き る こ と が 分 か る ．し か し，

入 射角度 を広角に し た場合，照射 エ ネ ル ギ ー
に か か わ らず

後方散乱 イ オ ン が 大幅 に 増 え る とい う別 な問 題 を 抱 え る こ

と に な る ．Fig．2 （c ）の 照 射 エ ネ ル ギ
ー IkeV ，入射角度

0 度 の 場 合，後方散乱イオ ン が入射イオ ン の 6％ （後方散

乱 イオ ン ： SO6f 入射 イオ ン ： 5000 ）で あ る の に 対 して 入

射角度 85 度か ら 入 射 した 場合 の 後方散乱 イ オ ン は 64 ％ （後

方散乱 イ オ ン ； 3184／入射 イ オ ン ； 5000） に なる．入射角

度 0 度 か ら入射 し た場合 は，ほ とん どの Ar
＋

イ オ ン が ス パ

ッ タ リ ン グ に寄 与 し試料 の 中 で 減衰す る の に対 して，入 射

角度 85 度 の 場合 ，反 射した Ar
＋
イ オ ン は，試料 と 関 係 な

い 方向 に 向か うた め 周 囲 に あ る もの に衝 突 し，そ の 材料 を

ス パ ッ タ リ ン グす る こ と に な る．そ して，そ れ らの ス パ ッ
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 た い

タ リ ン グ され た材 料の
一

部 は 試 料表面 に堆積す る こ と に な

る．SEM や TEM の エ ネ ル ギー分 散 X 線分析 （EDX ） に

お い て 試 料 と は 関 係 の な い 元 素 を検 出 す る とい っ た 縒 験 を

持 っ て い る 人 も多 い の で は な い だ ろ うか ．フ ィ
ール ドエ ミ

ッ シ ョ ン 電子銃 を搭載 した SEM の 最大 の 特徴 で あ る 加速

電 圧 lkV 時 の 信 号 検 出 エ リ ア が 試 料 最 表 面 1，0　nm 程 度 で

あ る．この こ と か らベ ニ ン グ イ オ ン 方式 に よ る SEM 試 料

表 面 処 理 で は 低加 速 電 圧観察 に 適応 す る こ とが 難 しい こ と

が 分 か る、一方 rtLGD に よる Ar
＋
イ オ ン ス パ ッ タ リ ン グ は，

SEM 低加速時 の 信号検出 エ リ ア を 超 え る こ と なく試料表

面 を処 理 す る こ とが で き，SEM に 適応 す る 最適 な 処理 法

で あ る こ とが 分か る ．

3 装置の 概 要

　Fig．3 に 装 置の 構造 を示す．こ の ラ ン プ は グ リ ム ラ ン プ

を基本形 と し，試料後方か ら高周波をかける 堀場 ジ ョ バ ン

イ ボ ン 社製 の マ
ーカ ス 式 ラ ン プ と呼 ば れ て い る もの で あ

る．こ の ラ ン プ を 中心 と し て SEM 試料前処理 に 適 し た 構

造 とあらゆ る 試料 に対応す る こ とが で きる利便性 を有 した

新 しい 装置 の 開発を  堀場製作所 と と もに行 っ た．ラ ン プ

の 概要 は ，円筒形 ア ノ ードと対面 に 試料 を置 き，そ の 後方

よ り高周波をか け る 円形状の 台座が 位置 して い る．ア ノ ー
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 が い　 し

ド側面 は セ ラ ミ ッ ク ス の 碍子 に よ っ て絶縁 さ れ て い る．ア

ノードと試料 の 空 間 は グ ロ ー放電を行 う上 で適切 な真空に

す る必 要 が ある た め，ア ノードと碍子，碍 子 と試料の 問 に

オーリ ン グ を 置 き真空 を 保つ 機構 に な っ て い る．ア ノ
ード

の 内側 と外側 の 排気 コ ン デ ィ シ ョ ン を安定的に保 つ よ うロ

ータ リーポ ン プ に よ っ て 精密 な真 空 コ ン トロ
ー

ル が なさ れ

て い る．ロ ータ リーポ ン プ で 排気 され 真空 と な っ た 円筒形

ア ノ ード内 に ア ル ゴ ン ガ ス を微量 導入 し グ ロ ー
放電 に 適切

な 真 空 （数 100Pa ＞ を維持す る．ア ノ
ードを 通過す る ア

ル ゴ ン は通 過 す る 途 中 イオ ン 化 され マ イ ナ ス に 電 化 さ れ て

い る 試料 に 衝突す る．Ar
＋
イ オ ン に よ っ て ス パ ッ タ リ ン グ

され た 物質及 び ア ル ゴ ン ガ ス は，円筒形 ア ノ
ードとセ ラ ミ

ッ ク ス 碍 予 の 間を 通 り排気 され る よ うに な っ て い る ．こ の

ラ ン プ を SEM の 試料表面処理 や TEM 試料作製用 上 ハ ン

ド リ ン グ しや す い よ う円筒形 ア ノ
ードを 上 向きに 設置 し，

試料 を上 方か ら セ ッ トで きる よ うに 配 置 した ．そ して ，ア

ノ
ー

ド後方部よ りCCD カ メ ラ を入れて プ ラ ズ マ の コ ン デ

ィ シ ョ ン を確認 で きる よ うに 工 夫 した．また，ハ
ー

ドウエ

ア に よ る 効 果 だ け が 重点 的 に な る こ と が な い よ う利 用 す る

ユ ーザ ーの 視点 が 積極的 に取 り入 れ られ た コ ン パ ク ト設

計，設置環境 （電気，冷却水 な ど）．作業環 境 　ソ フ トウ

エ ア な ど を総 含 的 に 考 慮 した デ ザ イ ン とな っ て い る．

4　SEM 試料表面処理

　rf−GD の 特 徴 は，　 Ar
＋
イ オ ン の 試 料 に 対す る 損傷 が SEM

観察に 影響 を与 え な い ，い わ ゆ る弱 い 照射 と既存 の 機器の

10  倍 と 言 わ れ る 高 い イ オ ン 電 流 に よ る 高速 ス パ ッ タ リ ン

グ で あ る．そ して ，そ の 効 果 は．試 料 最 表 面 の ひず み と汚

れ を取 り除 き，更 に 材 料 の 硬 度 に よ る ス パ ッ タ レートの 違

い か ら 物質 に よ る 意味 の あ る 凹 凸 が で き る こ と で あ る ．

SEM は 元 々 凹 凸 を見 る た め の 機 器 で あ り，　 rfLGD に よ る試

料表面 は，そ れ に見合う最 適 な 表面 で あ る と言 え る．

　実 際 に 付与 す る rfLGD の 条件で あ る が，元 々 発光分光法

N 工工
一Eleotronio 　Library 　



The Japan Society for Analytical Chemistry

NII-Electronic Library Service

The 　Japan 　Sooiety 　for 　Analytioal 　Chemistry

862 BUNSEKI 　 KAGAKU Vo ］．　57　　（2008 ）

Fig．4　The 　observation 　SEM 　image 　of 　a 　stainless 　steel

（a ）After 　mechanical 　polishing；（b）After 　rf 二GD 　sput −

tcring 　for　lO　s ；（c ）as （b），but　 magnify 　of 　a　se 】ected

area

に 用 い られ て い た rf−GD の 条件 は，薄膜 を深 さ 方向 に分析

す る た め ス パ ッ タ リ ン グ 面が 湾曲す る こ と な くで き る だ け

水平 に な る よ うに す る 必 要が あっ た．そ し て ，ス パ ッ タ リ

ン グ 面の 形状 に影響す る フ ァ ク タ
ー

として 高周波出力 と真

空 度 との 関係が あ り，　 般 的 に ア ノ
ー

ドが φ4mm の 場合，

高周波出力 35W ，真空度 600 　Pa を標 準 と して 高周 波 出 力

を高め れば真空を低 くし，高周波出力を下 げ れ ば真空を高

くす る こ とに よ っ て ス パ ッ タ リ ン グ 面が 水平 に な る よ うコ

ン トロ ール す る．一
方，rF −GD に よ る Ar

＋
イ オ ン ス パ ッ タ

リ ン グ を SEM の 試料前 処 理 に使 用 す る場 合 に は，試料 の

最 表面 を 処 理 す る こ とが 主 目的 で あ り，発 光 分 光 の よ う に

深 くス パ ッ タ リ ン グす る こ と は な い ．した が っ て ，ス パ ッ

タ リ ン グ 形状 よ りも試料 へ の 照射 コ ン デ ィ シ ョ ン を優先的

に 考慮 す る 必 要 が あ る．硬 質材料 の 場合に は，高周波 出 力

を高 め に セ ッ テ ィ ン グ しパ ル ス の 併 用 は 試 料表 面 の 状 況 に

よ り決定す る ，軟質性 の 材料の 場合 に は通常高周波出力 を

で きる だ け 下 げて パ ル ス に よ る 間 欠運 転 を行 う．こ れ に よ

りAr
鹵
イ オ ン 照 射 に よ る 熱 の 上 昇等が 障 害に な る よ うな も

の につ い て も特 別 な冷却設備を用 い な くて も試料表面処理

を 行 うこ とが で き る．

　4・1 金属試料

　金 属 試 料 で 最 もポ ピ ュ ラ
ーな 観 察 は ，金属 組織 の 観察 で

あ る．観察対 象は，金属 組 織 の 大 き さ や 析出物，介在物 で

あ り，こ れ ら を観察す る た め に 多 くの 方法が 試 み られ て き

た．金 属 表 面 の 組 織 観 察 で 最 も多 く用 い ら れ て き た 方 法

は，研磨 と特殊 な 薬品 を用 い た 湿式処 理 に よ る 観察法 で あ

る ，こ の 方法で は，金属 の 性質 に 見合 う処 理 が で きる よ う

幾 つ もの 薬品 を調合す る な ど，そ の ノ ウ ハ ウ は膨 大 な もの

と な っ て い る．また，処理法 の 根幹的な特徴が 試料その も

の を 侵 食す る 手法 で あ る こ と か ら，見 た い 部分 だ け を厳 選

し て 残す こ と は 難 し く影響等 を完全 に 排除す る こ とは で き

ない ．rf −GD に よ る 試料表面 の 処理 は ，こ れ らすべ て の 問

題 を簡単 に解決す る こ とが で き る．あ ら か じめ 鏡面研 磨 し

た 金 属試料 の 表面 を 10秒程 度 Ar
＋
イ オ ン を 照射す れ ば

SEM 観察 の 障害 となる 酸化膜 や カーボ ン な どの 表 面 汚 染

層 を 除 去 し，表 面 に 金 属 組 織 と物 理 的 に 意 味 の あ る 凹 凸 す

な わ ち 介在 物 や 析 出 物 を 見 る こ と が で き る．こ れ は，

rf−GD の Ar
＋

イ オ ン ス パ ッ タ リ ン グの 特徴的な 振 る 舞 い で

あ る 異方性 ス パ ッ タ リ ン グ と照射表面 の ス パ ッ タ リ ン グ レ

ー
トに よ る 違 い が 如実 に 反映 された 効果 に よ る もの で あ

る ，薬品 を 用い た 湿式法 の よ うな経験 や 知識 に 基 づ く多 く

の 技術情報 は 不要 で あ り，Ar
＋
イ オ ン の 自然 な振 る 舞 い だ

けで だれ もが 見 た か っ た高分解能 に も対応 で きる 試料表面

を 手 に 入 れ る こ とが で きる ．Fig．4 に ス テ ン レ ス 鋼 の 観察

例 を 示 す．Fig，4 （a ） は 機械 研 磨 に よ り鏡 面研磨 した ス

テ ン レ ス 鋼 を SEM で 観察 した 表面で あ る．こ の 画像 か ら

研磨 に よる傷 を見る こ とが で きる が，金属組織等の 材料 に

関す る情報 を 得 る こ と は で きな い ．Fig．4 （b＞ は，　 rfLGD

に よ る Ar
＋

イ オ ン ス パ ッ タ リ ン グ を 10 秒行 っ た 後 に SEM

で 観察 した もの で あ る．rfLGD ス パ ッ タ リ ン グ 特有 の 異方

性効果 に よ り金属組織が表面 に 浮 き彫 りとな っ て 出 て く

る ．Fig．4 （c ） は Fig．4 （b） を 更 に 拡大 した もの で ある ．

金属 組織 ご と の 結晶面の 違 い を鮮 明 に 見 る こ とが で き る．

　4・2 半導体試料
／，〕

　
一

般 に半導体試料の 観察 は，FIB で 試料を作製 し TEM ／

STEM （透過 電 子 顕 微鏡 の 電 子 線走査機能を川 い て 透 過 像

を 取 得す る もの ） を用 い て 評 価 を行 っ て い る．SEM で の

画像 は，デ ュ ア ル ビーム タ イ プ の FIB で 任 意 の 断 面 を カ ッ

ト し観察 した もの ，更 に FIB に よ る 断面加工 と SEM に よ

る 観察 を 繰 り返 し行 い 3D 再構築 し た 画像 を よ く 見 掛 け

る ．しか し，こ れ らは FIB に よ る 試 料 表面 の 汚 染 が あ り解

析 を満 た す上 で は ト分 とは い えない ．TEM ／STEM は SEM

よ りも分解能が
一

桁高 い マ シ ン で あり，そ の 最高性能 を発

揮 し た 画像 で は もち ろ ん TEM ／STEM に そ の 優位性 が あ

る．しか し，実際 に 半導体材料の 評価 の 中で も，フ ラ ッ シ

ュ メ モ リ
ー

の 構 造，ゲ
ー

ト酸 化 膜 の 観 察 は 10万 倍 も あ れ
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Fig．5　The　observation 　SEM 　image　of 　a　flash　mem −

ory
「，）

（a ＞SE　image 　after 　r卜GD 　sputtering 　for　5　s ；（b）as （a ），
bu 〔BSE 　image ；（c）Showing 　the 　gate　after 　rf−GD 　sput −

terillgfor 　2　S

ば その 評価 を 行 う上 で 十分 で あ る．つ ま り SEM で も評価

に 必 要 十 分 な 画 像 を 得 る こ とが で き る と い う訳 で あ る．

rfLGD に よ り処 理 した 試 料 表面 は，試 料 の 材料 に よ っ て ス

パ ッ タ リ ン グ レートの 違 い か ら微 細 な 凹 凸 を出 す こ とが で

きる．す な わ ち試料表面が 自動的 に 3D イ メ ージ ン グ化 に

適 応 す る 表 面 に な る の で あ る．そ し て こ の SEM の 画 像 か

ら TEM ／STEM で は 得 る こ との で きな い 情報 を得る こ と が

で き る．例 え ば，ゲ ー ト酸化膜 の 計測 は，厚み の あ る

TEM ／STEM 試 料 で は，試 料 の 厚 さ，電 子 ビ ーム の 人 射 角

度，フ ォ
ー

カ ス ポイン トな どそ の 決定 に 影響 を及ぼ す フ ァ

ク タ
ー

は 多 い ．しか し，SEM の 低加速電圧 に よ る 観察 で

は 試 料 の 情 報 は 試 料 表面数原 子 層 で あ り，簡単 に 焦点 を 1

点 に 決定す る こ とが で きる こ とか ら，そ れ ら の 問題 を自然

に解決す る こ とが で きる．Fig，5 に フ ラ ッ シ ュ メ モ リーの

観察例 を示 す 、SEM の 試 料 表面 前処 理 は，基 盤 で あ る シ

リ コ ン ウ ェ ハ
ー

の 結晶に 沿 っ て 破断 した 試料 の
一

部 を FIB

で 加 工 し．rf −GD で 5 秒処理 した もの で ある ，　 Fig．5 （a ）

は，SEM の 特徴 が 最大限生 か され る SE 像，特 に 凹 凸情報

を画像化 した もの で ある ．ペ ン の 形をした タ ン グ ス テ ン プ

ラ グ は 硬度が 高い こ とか らそ の 周囲の シ リ コ ン 酸化物 よ り

も浮 き出 て 見 る こ とが で き る．また シ リ コ ン 系 の 積 層 膜 の

微妙 な 違 い や そ の 他各材 料 の 違 い が 物質的 に意 味 の あ る凹

凸 に よ っ て 見 ら れ，自然 な 3D 画 像 と な っ て い る．一
方．

Fig．5 （b） は 組 成 を 反 映 し た BSE 像 で あ る，画 像 の 濃 淡

が 組成の 平均原子番号 に起因 して い る こ とか ら タ ン グス テ

ン プ ラ グ と そ の 他 周 辺 部 分 と の 組 成の 違 い を画 像 よ り読 み

取 る こ とが で きる ．Fig．5 （c ） は，高分解能観察 に 適 応

す る ため に 凹凸に よる エ ッ ジが最小限 に な る よう rfLGD 処

理 時間を 2 秒 と した ゲ
ー

ト部分 の 拡大像 で あ る．ゲ
ー

トの

構造 を 鮮明 に確認す る こ とが で き る．タ ン グス テ ン プ ラ グ

と シ リ コ ン 系積層膜等の 区別 は TEM ／STEM に お い て も 叮

能 で あ る．しか し．平均 原 子番号 が 微妙 に 異 な る 同 じ シ リ

コ ン 系 の 積層膜 の 区別 を厚 み の あ る試料の TEM ／STEM に

お い て 得 る こ とは 難 しい と思 わ れ る．原 子 ス ケール で の 観

察 に は TEM ／STEM 意外 に 選択肢 は ない ．し か し，10 万

倍 程度 の 倍率 で 観 察す る ケース で は，SEM で 十 分 に 評 価

で きる 画 像 の 取得 が 可 能 で あ り，更 に TEM ／STEM で は 得

る こ との で きな い SEM 特有の 多 くの 情報 が 得 る こ と が で

きる こ と の
一

例 で あ る．そ して ，何 よ り も試 料 が バ ル クで

あ る た め，試料作製 に技術 と時間 を要 さ な い こ と も長所で

あ る．

　4 ・3　非導電性試料

　 rf −GD の 場合，直流 ・交流 タ イ プ の グ ロ ー放 電 と 違 い ．

非導電 性材料で あ る ガ ラ ス や セ ラ ミ ッ ク ス 等に つ い て も

Ar
＋

イ オ ン で ス パ ッ タ リ ン グ す る こ とが で き る，ベ ニ ン グ

イオ ン 方式 の 技術で は イ オ ン チ ャ
ージ ア ッ プ 等 障害が 多 か

っ た 試料の 作製も容易 に処 理 す る こ とが で きる．Fig．6 に

阿 占屋 貝 と 真 珠 の 断 面 観 察 例 を 示 す．阿 古 屋 貝 で は，

rf−GD に よ る Ar
＋

イ オ ン ス パ ッ タ リ ン グ を SEM 試 料 表 面

処理 効果 だ け で は な く表 面光沢 処 理 と して の 効果 が 得 られ

る こ とが 分か っ た．試料表面観察 と光沢 処理 は，rfLGD 処

理 の 条件 を変える こ とで 区 別 す る こ とが で きる，実 際 に 表

面 が 少 し曇 りが ち に見え る部分 を 光沢 化す る た め rf．GD 処

理 した．Fig．6 （u）は rf−GD 処 理 前の 非光 沢 部分，　 Fig．6

（b） は 5 秒 間 rf．GD に よ る 処 理 後 の 光 沢 部 分 を SEM に よ

っ て 観察 した もの で ある．Fig．6 （a） に 見 られ る とお り，

非光沢部分 で は 六 方晶 の 配向が まば ら に 伸 び て 高 さ の 違 っ

た 状態 で あ っ た もの が ，Fig，6 （b ） の よ うに rf−GD 処 理
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Fig．6　The 　observation 　SEM 　image 　of 　the 　peark ｝ys−

ter　and 　peari

（a ）SE　image 　of 　the　pearl　oys 匸er 　belbre　rf」GD 　sputter −

illg；（b）After　rf」GD 　sp 軋1ttering 　fbr　5　s ；（c）SE 　image　of

the　pearl

に よ り高い 部分 が 優先的に ス パ ッ タ リ ン グ さ れ均
一

化 され

て い る様子が 分 か る．表面光沢 が 表面粗 さ に起因す る もの

で あ る こ と の 証 明で もあ る．更 に，真 珠 の 断 面 観察像 を

Fig．6 （c） に 示 す ．試 料 作 製 手 順 は，真 珠 の 中 心 部 分 を

ll亅形状 に 精需 カ ッ ターで 切 り出 し，そ の 表面を 機械的に研

磨 し，rf−GD で 表 面 の 汚 染 層 を取 り除 き観察 を行 っ た．ナ

ノ 粒子 が核 を 中心 に 陸 ヒ トラ ッ クの セ パ レ
ートコ ー

ス の よ

うに 積層化 して い る様 f’を 見 る こ とが で き る．形 状 も不安

定で 加 工 が 難 し く比 較的観察が 困難 と され て きた 真珠 の 成

長過程 を 試料作製 が 難 し い TEM で の 観察 で は な くSEM

で 適切な試料表面処理 を行 うこ と で 観察す る こ と が で き

る．

　4・4　ダ イヤ モ ン ド薄膜表 面 処 理

　ダ イ ヤ モ ン ド薄膜 は応 用 範囲が 広 く，様 々 な 分 野 の 研 究

に利 用 され て い る．一
般 に 専用 の 製 造 装 置 で つ く られ た ダ

イヤ モ ン ド薄膜は 大 量 の ピ ラ ミ ッ ドが 乱 立 した よ うに な っ

て い る ，そ して ．研究内容 に よ っ て は こ の ダ イヤ モ ン ド特

有の 凹 凸が 障害 と な っ て い る と聞 くこ とが ある．既 存 の 処

理 で は ．ダ イ ヤ モ ン ドに は ダ イ ヤ モ ン ドを と い うこ とで 卞

に研 磨 に よ る平滑処理 が 行 わ れ て き た．rf−GD は，前述 の

阿 古 屋 貝 光 沢 処 理 の よ うに，高 い 部分 を優先的に ス パ ッ タ

リ ン グ す る特 徴 を持 っ て い る．こ の こ とか ら，ダ イヤ モ ン

ド薄膜 を 円筒形 ア ノードの 対面 に セ ッ ト し，Ar
＋

イ オ ン ス

パ ッ タ リ ン グ を開 始 す る と，ピ ラ ミ ッ ドの 先 端 部分 か ら山

を崩す よ うに 加工 さ れ る．Fig．7 に 実際 に行 っ た ダ イ ヤ モ

ン ド薄膜 の 平滑処理 の 結果 を示す．rfLGD に よ る 処理時間

は 10 秒 で あ る．Fig．7 （a） は rf−GD 前，　 Fig．7 （b） は

rf −GD 処理後 の SEM に よ る 観察像 で ある．更 に Fig．7 （c ＞，

Fig．7 （d ）は，　 rf −GD 処理 前 処理後それぞれの 表面 を 原

子 問 力顕 微鏡 で 観察 した もの で あ る．rf−GD に よ る Aビ イ

オ ン ス パ ッ タ リ ン グ前 は ピ ラ ミ ッ ド構造 の 三角状突 起 が 多

く見え るが，処理 後 に は．そ の 三 角状 突起 が消 え全面 が ク

レーター状 に な りな が ら平滑化され て い る こ とが 分 か る．

実 際 に必 要 と して い る 平滑 化 され た 試料表面 は研 究 の 内容

に よ り丁差 万 別 で あ る，rf−GD に よ る 加工 範囲は，円 筒形

ア ノードの 直径 に 依存す る こ とか ら通常 で は φ4mm で あ

る．しか し，も う 少 し大 きい φ8mm の もの を使用す れ ば

広 範囲で の 加工 も可 能 とな る．そ れ 以 上 の 広 い 範囲 に 適 応

で きる設備 は現時点 で は 存在 しない ．しか し．何 よ りも高

額なダ イヤ モ ン ド研磨剤 を使 っ て 多 くの 時間を要す る 方法

を IO 秒程度の Ar
＋
イ オ ン ス パ ッ タ リ ン グ，装置 の 起動を

含め て わ ず か 数分 に過 ぎない 処 理 に変え る こ との メ リ ッ ト

は 大 きい の で は ない だろ うか．

　4 ・5　SEM 断面 試料作製法
6）

　バ ル ク表面 の 薄膜試料等 SEM に お け る 断 面 試料の 観察

は，バ ル ク と薄 膜 の 界 面 情 報 膜 厚 等 最 近 ニ ーズ の 高 い 仕

事と な っ て い る．こ れ まで は，試料 を樹脂 に埋 め 込ん で 試

料 面 を鏡 面研 磨 ，イ オ ン エ ッ チ ン グ に よ っ て 観察 を行 っ て

い た．しか し，rfLGD の Ar
“
イ オ ン は ポ テ ン シ ャ ル エ ネ ル

ギ ーが 低 い と い う特徴を生 か して 試 料 は そ の まま設 置し

Ar
＋
イオ ン を 試 料 に 向か わせ る こ とで 薄膜観察用 の 試料 を

作製す る こ と が で きる ．rf −GD に お け る Ar
＋
イ オ ン に よ っ

て 実際 に 試料 を ス パ ッ タ リ ン グ す る と きに は ，試料後方か

ら か か る カ ソ
ー

ドマ ウ ン トに よ り試料 が マ イ ナ ス 化 す る こ

とで Ar
＋
イ オ ン が 試料 に衝突 し ス パ ッ タ リ ン グ が行わ れ る

こ とに な る．一
般的 な 薄膜試料 の 試料表面 処理 の 場 合，試

料 とア ノ ードの 空 間 が 真 空 に な る よ うに 試 料 表 面 で 全 面 的

に 覆 う よ うに セ ッ トさ れ，こ の 時の ア ノ ードと試料の 距離

は均 一に な っ て い る，一方，断 面 試料観察の 場合 は，Fig，8

に 示す とお り，ア ノ
ードの 中央付近 に 試料 の エ ッ ジが くる

よ う試料 を セ ッ トす る ．こ の と き試料 は，通常 の rftc ，D ス
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Fig．7　The 　observation 　SEM 　alld 　AFM 　imagc　of 　the 　dianlond　film　on 　the　Si

（a ）SE　image 　bcfbre 　rf −GD 　sputtering ；（b＞SE　image　a丘er 　rf−GD 　sputtering 　fbr　1  s ；（c ）

AFM 　imagc 　bef6rc　rf−GD 　sputtcring ；（d＞AFM 　image 　after 　rf」GD 　sputtering 　fbr　lOs

CCDCamer

Vacuu 旗 員ne Vacuu職 line

Cross　section 　sample 　holder

Fig．8H ・ w 　to 　install　a 　SEM 　cross 　secti ・ n 　samplcC
／〕
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rfLGDsputtering 、

Fig．9　The 　observation 　cross −section 　SEM 　image　of 　a　coating 　Au ／Ni　on 　the 　brass6｝

（a ）Ultramicroω med ，　cross −sectional 　surface 　aftcr 　rfLGD 　sputte 加 g ；（b）as （a ），　but 　magnify 　of 　selected

are 訌 ；（c ）The 　high　resolution 　SE　image　of 　coating 　Au ；（d）The 　high　resolution 　BSE 　image 　of 　plating　Au

パ ッ タ リ ン グ の と き と同 じ よ うに 試料後方 か らの カ ソ
ー

ド

マ ウ ン トに よ りマ イ ナ ス 化 さ れ る．しか し，試料 を 円筒形

ア ノードの 中央付近 に 反面覆う よ うに な る よ うに し て 置い

た こ と に よ り片側 に試料 の ない 空間が で き，マ イナ ス 竃 位

面が試料 の 高さ よ っ て 形成 さ れ る こ と に なる ．Ar
’
イオ ン

は 電 位 に 従 っ て 曲げ られ る こ と か ら．最 も電 位が 高 くな る

試料 の エ ッ ジ 部分 に収束 され る こ と に な り．ア ノ
ー

ド前面

に 試料 が な い 空間 と な っ て い る 部分 の Ar
＋
イオ ン が．そ の

電位 の 一番高くな っ て い る 部分 に 集中的 に 照 射 され る こ と

に な る．SEM の 断 面 観察 を 要 求 され て い る 光 学 素子 な ど

の 積層薄膜 や フ ラ ッ シ ュ メ モ リーの よ うな半導体構 造 は 基

盤 ヒ数 ミ ク ロ ン 〜
数百 ミ ク ロ ン に あ り，こ の Ar

ト
イ オ ン

が電位 に 従 っ て 曲げ られ る 効果 を利用す る こ とが で きる．

実 際 に ，こ の rf−GD を 用 い た SEM 断面試料作 製法 で は ，

ア ノ
ー

ド対面の 試料部分 を真空 に 保 つ た め 断面試料作製専

用 ホ ル ダー
を用 い て ，中央部 に観察対象 と なる 面が くる よ

うセ ッ テ ィ ン グ す る ．試料 の 観察対象面は あ らか じめ 鏡面

とす る必要が ある．軟性 の 金属等 で あれ ば ウ ル トラ ミ ク ロ

トーム に よ っ て処理す れ ばよい ．ダ イヤ モ ン ドナ イフ の ナ

ノ 研 磨 に 相 当 す る サー
フ ェ

ース を 反 映 し，き れ い な 光 沢 面
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 へき

に 仕 ltが り前処 理 と して は 完 璧 な 仕 上 が りと な る．基 盤 が

ガ ラ ス や シ リ コ ン 等の ヒに 形成 さ れ た薄膜 材料は．薄膜材

料 の 構造 とバ ル ク の 結晶等を 考慮 し 自然 割断す る こ と で 十

分観察 で きる もの もあ る が，更 に機械研磨や FIB で 事前 に

処理す る ，こ の よ うな方法 で 前処理 した 試料 を 断面試料作

製専用 ホ ル ダ
ー

に セ ッ テ ィ ン グ し，そ して rf−GD を 10 秒

程度行え ば，ひ ずみ の ない きれ い な 断面 を出す こ とが で き
　 　 　 　 　 　 ち mp う

る．Fig．9 に 真鍮上 の ニ ッ ケ ル ，金 め っ き断面 の 観 察例 を

示す．こ の 試料 で はt 事前 に ウ ル トラ ミク ロ トーム に よ り

断面をカ ッ トし．試料 を断面 試料作製専用ホ ル ダーに セ ッ

トした．rfLGD に よ る ArT イ オ ン の 照 射時 間は 5 秒 で あ る．

Fig．9 （a ） に 見 ら れ る よ うに，低倍率 の 画 像 で は 試 料 断

面の 薄膜部分 に Ar
＋

イ オ ン が 集 中 し照 射 さ れ て い る こ とが

分か る，拡大 し た Fig．9 （b）で は，真鍮 ニ ッ ケ ル ．金

そ れ ぞ れ の ス パ ッ タ リ ン グ レ
ートの 違 い に よ る 段 差 が で

き，SEM の 長 所 で あ る 凹 凸像 で 容易 に 薄膜 の 境 界 を 見 る

こ と が で きる，更 に 金 の 部分 の 高分解能像 を Fig．9 （c ）．

Fig，9 （d） に 示す，　 Fig．9 （c ） は 試料 の 凹凸を反映 し た

sE 像．　 Fig，9 （d ） は 組成情報を持 つ BsE 像 で あ る．　 Fig．

9 （c ＞，Fig，9 （d）を比 較す る こ と で，金 に含 まれ て い る

微細な析 出物 と空孔を区別 す る こ とが で き る，ま た，Fig．

9 （d）の BSE 像 で は，金内部 に含 まれ る 微 細 な TEM の 像

を思わせ る微細 な カーボ ン の 構造 ま で 見 る こ とが で き る．

rfLGD の Ar
＋

イオ ン ス パ ッ タ リ ン グ に よ る わずか 5 秒の 処

理 に よ っ て ウル トラ ミ ク ロ トーム に よる ゆ が み や ナ イ フ マ

ーク等 の 事前処 理 の ダ メ
ージ を除去 し SEM 観察 に 理 想的

な表面 に な っ て い る．

5　TEM 試料作製へ の 応 用

原子や 格 子が 見え る TEM の 試 料 は，電 子が 透 過 す る た

N 工工
一Eleotronio 　Library 　



The Japan Society for Analytical Chemistry

NII-Electronic Library Service

The 　Japan 　Sooiety 　for 　Analytioal 　Chemistry

総合 論文 三 谷 ； 高周波 グ ロ ー放 電 を用 い る 電 子 顕 微 鏡 試 料 作 製技術 867

（a）
CCDCamera

（b）
CCDCamera

V 段cuu 鵬 line Vacu   line Vacuum 　line Vacuum 　鬘ine

Fig．10　How 　to　install　a　TEM 　sample 　used 　by　cross −secti （）n 　sample 　holder

（a ）Sample 　setup 　for　the　horizon ；（b）Sample 　sctup 　for　the 　vertical

め に 100nm 以下 の 薄片 に し な くて は な ら ない 制約 が あ

る ．金 属組織 の 粒界 や 半導体試料 の 界面な ど高分解能観察

をす る 際 に は，試料を更 に 薄片化 し20〜30nm の 厚 さに

する 必 要 が あ る ．TEM 試料作 製 方法は，一
般 に機械 研磨，

デ ィ ン プ リ ン グ 加 工 ，イ オ ン ミ リ ン グ の 工 程 で 作 製 す る ．

こ れ に 要す る 時 間 は 1 試料 半 日 もし くは 1 日 で あ る．

TEM 試料作製 に お い て 多 くの 時間 を 必 要 とす る そ の 要因

は ，各工 程 で 研磨す る シ
ートの 粗 さ を 細 か く し，研 磨 剤 の

粒度 を小 さ くして い くこ とで 薄片化 と平滑化 を 行 っ て い く

が，こ の 手順 に は 十分な注意が 必 要 で あ る．万 一
研磨 の 状

況が不十分 な状況 で 次の 工 程に 進 め ば その 粗 さ の ク ラ ッ ク

を残す こ とに なり，試料をハ ン ドリ ン グ で きる 外周部分 の

厚い 部分 で も 100　”n コ，イ オ ン ミ リ ン グ す る 中心部分 で は

10 μm 以 下 に なる 試料が 簡単 に 割 れ て し ま うこ と に な る の

で あ る．もうひ とつ の 要因は，最終工 程 の イ オ ン ミ リ ン グ

で は ，高加速 Ar
＋

イオ ン を使えば，エ ッ チ ン グ レ
ートが 高

くな り試料 の 薄片化を速 く進め る こ とが で きる．しか し，

試料 ダ メ
ージ に よ る 観察へ の 影響が ない よ う仕 上 げ る た め

に は で きる だ け低加速 の Ar
＋

イ オ ン を使 っ て エ ッ チ ン グ す

る こ と に な る．した が っ て，イ オ ン エ ッ チ ン グ に 必 然 的 に

多 くの 時間 を要す る こ と に な る．

　TEM 試 料 作 製 へ の rf−GD を 用 い た 試 料 作 製 に つ い て 2

つ の 方法 を 試み た，Fig．　 lo に作製法 の 概観図 を示 す．第

1 の 方法 IFiglo．（a ）参照｝は，断 面 試 料 作 製専 用 ホ ル ダ

ー
に 試料 を 水平に セ ッ トし 垂 直方向 よ りAr

＋

イ オ ン を照射

す る 方法で あ る．こ の 方法は，ベ ニ ン グイオ ン 銃 を使 っ て

い た ．L程を rtLGD に 置 き換 え る 方法 で あ る．第 2 の 方法

｛Fig．10 （b）参照｝ は，試料を垂直 に 置 きその 上方 よ り

Ar
＋
イ オ ン を照射す る 方法 で あ る．こ の 方法 は ，　 SEM の 断

面試料観察法 で 行 っ た 片面照 射 を応 用 した 新た な 方法 で あ

る．断面試料作製専用 ホ ル ダー
の 中心 に 両面 を鏡面研磨 し

た 試 料 を 垂 直 に 立 て て 設置す る．試料 の 先端部分 は デ ィ ン

プ リ ン グ 等 に より数 ミ ク ロ ン 以下 の 薄片 に な る よ う加 工 し

て お くこ とが 重要 で あ る．その 際試料 自身がア ノ
ー

ドに 向

か っ て 最 も高 い 位置 と な る よ うに 設置す れ ば 4 ・5 で 円 筒形

ア ノ ードの 対面片側 に 試料 をセ ッ トす る こ とで 観察部分で

あ る 断面 ヒ部が きれ い に Ar
†
イオ ン ス パ ッ タ リ ン グ さ れ た

こ と に 同じく，電位の 高 くなる先端部分の 両側 に Ar
＋
イ オ

ン ス パ ッ タ リ ン グ が 行 われ，試料 を 薄片化す る こ と に な

る．以 上 第 1 の 方法 は イ オ ン ミ リ ン グ法に 置 き換 わ る 方法

と して は 再現性 もあ り既 に実用可能な手法 で あ る．そし

て ，rfLGD の ア ドバ ン テ
ージ で あ る 高い イオン 電流 に よ っ

て 所要時間も大幅 に 短 くな る．実際 に rfLGD に よ る Ar
’
イ

オ ン ス パ ッ タ リ ン グ で 作製 した シ リ コ ン 断 面 試料の 画 像 を

Fig．　 ll に 示す．原子像 を確認す る こ とが で きTEM の 画

像 と して こ れ ま で の 手 法 と特 に 相違 な い こ とが 分か る．一・

方，第 2 の 方法 に お い て 幾 つ か の 材料 で 薄片化す る こ とは

確認 で きた が，試料 を 固定す る こ とが で きる TEM 試料ホ

ル ダー
や 試 料 をハ ン ドリ ン グ す る 周辺 環境 の 整 備 が 必 要 で

あ り，こ の 方法 を確 立 す る た め に は物理 的な課題が 多く残

され て い る．

6　FIB を用 い た試料作製へ の応用
5｝

FIB は，装置開発が行 わ れた当初はイ オ ン ビー
ム 1 本 で
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Fig．　 l　l　The 　observation 　cross −section 　TEM 　image 　of

aSio2 ／Si

観察と イ オ ン 加工 を行 うタ イ プ が 利用 さ れ て い た．近年

は，そ の 発 展形機種 と し て SEM の 試 料 室 に イ オ ン 銃 を搭

載 した デ ュ ア ル ビーム タ イプ が 主 流 と な っ て い る ，デ ュ ア

ル ビーム タ イ プの 同装置の 特徴 は．イ オ ン ビーム に よ り加

工 し て い る と こ ろ を SEM の 機能 に よ りリ ア ル タ イ ム で 観

察で きる こ とで あ る ．こ の 方法 で は，加工 精度の 向上 に 寄

与 しナ ノ メ
ー

トル レ ベ ル の 高精度 な 薄片化試料作製技術 を

必要 とす る TEM 試料作製技術 を 大幅 に 進化 させ た．また，

TEM 試料作製 の た め の 薄片化 だ け で は な く，　 SEM に よ る

観察とイ オ ン ビーム 加．匚を繰 り返し行う こ とで 得 られ た画

像をコ ン ピ ュ
ータ で 立体的 に再構築す る こ とが で きる 3D

イ メ ージ ン グ とい う新 た な 発 展 を もた らす こ と が で きた．

　 しか し，革新的 で あ る FIB 最 大 の 課 題 は，ガ リウ ム イオ

ン ビーム に よ る 試料表面 の 汚 染 と試料表面 にで きる 汚染層

や ア モ ル フ ァ ス 層 で あ る．こ れ らの 問 題 を ク リ ア に す る た

め に ガ リ ウ ム イ オ ン の 低加速化 試 料冷却，Ar
＋

イ オ ン銃

を チ ャ ン バ ー
に 増 設 す る な ど様 々 な 方 法 が 試 み られ て い

る ．しか し，試料 ダ メ
ージ を顕 微 鏡 信号検 出 以 ドに 抑 え完

全 に 汚染層，アモ ル フ ァ ス 層 を取 り除 く決 め 手 と な る技術

は 明 確 で は な い ，rf−GD で 発 生 す る Ar
＋
イ オ ン は ．前述 の

と お り高 い イ オ ン 電流 （〜100mA ／cm2 ） と低 い 照射 エ ネ

ル ギー （＜50eV ＞を併せ 持つ 特徴が ある．こ の こ とか ら，

rf−GD に よ る Ar
＋
イ オ ン ス パ ッ タ リ ン グ が 汚 染 層，ア モ ル

フ ァ ス 層 除去 の 決 め手と な る 処方 として ア ドバ ン テージ が

あ り最 も可 能 性 を秘 め て い る と考 え られ る，Fig，12 に実

際 に FIB で 作 製 し た フ ラ ッ シ ュ メ モ リーの 画 像 を 示 す．

Fig．12 （a ） は FIB 加 工 した だ け の もの で あ る．中央 の ・一

段低 くな っ て い る部分 は，ガ リ ウ ム イ オ ン に よ っ て 加 1二さ

れ た 部分 で あ る，加 匚の 影響 に よ り表面 の 色 が ま ば らに な

っ て お り，シ リ コ ン 基盤 上 の 構造 も鮮明 に 見 る こ とが で き

ない ．次 に こ の 試料を rfLGD に よ る SEM 断面試料作製法

で 5 秒 Ar
’
イ オ ン ス パ ッ タ リ ン グ を 行 っ た．そ の 結果 を

Fig．12　The 　observation 　SEM 　imagc 　of 　a　flash　mem ．
ory 　deVice，　effect 　by　rf

一GD 　after 　FIB　processingS
）

（a ）FIB−cut 　surface ；（b）as （a ），but　after 　rf−GD 　sputtelL

ing　for　5　s ； （c ）as （b ＞，but 　llltlgnify 　of 　a 　sclccted 　area

Fig．12 （b） に示 す，一面 にあ っ た 汚 染 層，ア モ ル フ ァ ス

層 が 除去さ れ フ ラ ッ シ ュ メ モ リーの構造を見 る こ とが で き

る．Fig．12 （〔） は Fig．12 （b） の
一

部 を更 に 拡 大 した も

の で あ る．

　FIB を 用 い た TEM 試料作製 へ の 応用 で あ る が ，前述 の

とお りTEM 試料作製第 2 の 方法 で あ る 円筒形 ア ノ
ードに

試料 を垂直 に 置 く方法 で Ar
＋
イ オ ン に よ っ て 両側 よ り試料

をス パ ッ タ リ ン グ す る こ とが で きる．FIB で 作製 した 薄片

試料 を断 面 試 料 作製専 用 ホ ル ダ
ー11i央部分 に ア ノ

ー
ドに 対

して 垂直に な る よ うセ ッ トす れ ば両面の ア モ ル フ ァ ス 層を

数秒程度 で 除 去す る こ とが ロ∫能で あ る ．

7　ま　 と　 め

　rf二GD を用 い た 試 料前 処 理 技 術 が 持 つ ポ テ ン シ ャ ル は，

電 子 顕 微 鏡 の 世 界 に と っ て 大 きな 戦 力 と な る で あ ろ う．フ

ィ
ール ドエ ミ ッ シ ョ ン 電子銃 を 搭載 した 最新 の SEM で は，

加速電圧 lkV で 1．511M の 分解能 を 保障 して い る、　 TEM

で は ，収差 補正 レ ン ズ の 搭載 に よ っ て 分解能 は 0．07　nm ま
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ー放電 を用 い る 電 子 顕 微鏡 試料作製技術 869

で 到達 して い る．しか し，こ の よ うに被写体を写す顕微鏡

だ けが 目覚 し く進化す る
一

方で ，被写 体 で あ る 試料 の コ ン

デ ィ シ ョ ン は そ の ま まで あ る とす れ ば．そ こ に こ れ か らの

電
．
r一顕 微鏡技術 の 進化 の 糸 凵 が あ る の で は な い だ ろ うか．

rf 」GD に よ る Ar
＋

イ オ ン の ス ペ ッ ク を 見 る 限 り現 状 で は 最

善 の 方法と考え ら れ る．SEM ，　 TEM 最先端 顕微鏡 を 支え

る 試料作製 に rfGD は 欠か す こ とが で き な い 存在 とな る こ

と は 間違 い な い だ ろ う．

　 rf−GD を用 い た
．
試 料 前 処 理 装 置 と して   堀 場 製 作 所 よ り

販 売 さ れ た TENSEC は．装 置 の 性能 は も ち ろ ん 構 成 や 実

際の 操作性 に つ い て ユ ーザ ー
に よ る 差 異が な く，だ れ もが

や さ し く試料前処理 が で きる よ うに な っ て い る，rfLGD に

よ る
．
試料前処理 に よ っ て 多 くの 電子顕微鏡ユ

ー
ザ
ー

が 新た

な発見 を し，各種材料の 研究 が 進 む こ と を願 う．

　 本研 究 に 当 た り，慶 應義 塾 大 学 経 済学 部清 水健一教 授 に は，
SEM を 通 じた 材 料 の 評価 技 術 に つ い て 多 くの ご指 導 を賜 りま し

た．感謝 い た し ます．慶 應義塾 大 学物理 情報工 学 科押 川浩之 研 究

員，  堀 場製作 所 藤本 明 良氏 に は 1
・fLGD を用 い た 新た な SEM 試

料前 処 理 及 び TEM 試 料 作 製 開 拓 の た め 多 くの 実 験 を共 に 行 い ま

し た．各位 に感謝 い た し ます，最 後に，rf−GD を用 い た 電子顕 微

鏡 用 迅 速 試 料 前 処 理 装 置 の 実 用 化 に 際 し て   堀場 製作所内 田 義宣

氏 ほ か 関 係
．
者 各位 に お 世 話 に な りま し た．FIB を 用い た 応用 実験

は，囗本 エ フ イ
ー

ア イ  完 山 正 林 氏 の こia］Jに よる もの で す．
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　Radio 　frcquency 　glow　discharge （rfLGD ）is　being　used 　as　a　hlminous　optical 　device　fbr　thc
analysis 　of 　thin −mm 　samples ．　 A 　depth 　analysis 　and 　an 　elemelltanalysis 　arc 　purposcs．　 The　Ar

＋

ions　that 　occur 　in　the 　rfLGD 　providc　irradiation　energ ア（〈 50　eV ）and 　ion　elcctric 　current （
〜100

　 　 　 　 ウ　 　 　 　 　 　　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　　
mA ／cm り．　 As 　fbr　the 　Ar　ion　by　rfLGD ，　damage 　to　the　samplc 　is　less　than 　the　detecdon　lower
limit　of 　thc 　main 　way 　of 　detecting　it．　 Then

，
　an 　influence　on 　the 　material 　is　minimum ，　 On 　the

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　

other 　hand ，　it　has　a 　uniquc 　nature 　of 　hjgh −spccd 　Ar −ion　sputtcring ・　Observations 　at　a　in　thc
low　acceleration 　voltage 　of 　1 〜 1．5　kV 　arc 　possible　recently 　with 　a　scanning 　electron 　microscope

（SEM ）by　loading 　feild　emission 　gun．　 The 　SEM 　detcction　siglla1 （thc 　sccondary 　electron ，　back −

scattcrcd 　e 匡cctron ）of 　the 　acceleration 　voltage （1
〜 1．5　kV ）is　a　samplc 　surface 　number 　atom ．

Thc 　treatment 　is　being 　requcsted 　to　be　made 　in 廿ont 　of　the 　surfacc 　of 　a　rapid 　sample 　wherc

damage 　dose 　not ⊂）ccur 　The 　treatmcnt 　call　improvc　the 　imagc　of 　SEM 　remarkably 　bcfbre　the
sample 　f（）r　which 　rf−GD 　was 　uscd ．　 Tllcn，　we 　can 　obtain 　much 　inf（）rmation 　abouuhc 　material ．
Furthermore，　it　can 　be　 applied 　to 負）cus 　ion　bcam （FIB）to　a 　transmission 　electron 　micrQscopc

（TEM ）samplc 　prcparation　proccss．　 Rf−GD 　is　the 　most 　 effective 　rrleans 　to　solvc 　poUutcd　laycr
　 　 　 　 　 　 　 　

removal 　by　Ga 　ion　which 　is　thc 　subject 　of 　FIB ．

Kaywords　3　 clcctron 　microscope 　sample 　preparation；rf−GD ．
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