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カーボンナノチューブを用いた高アスペクト比ナノ加工と
TEM内その場観察による加工原理の解明

E五gh-Aspect-RatioNanofabrication ofCarbon Maierials Using CNT Probe 

and TEM in-situ Observa姐onsof Their Process 

高木誠¥松室昭仁¥岩田博之 It 

MakotoTA1ζAGI ， Akihito MATSU1¥任JRO，Hiroyuki IWATA 

Absiract We have developed a fabrication method for a high四 aspect-rationanometer-scale pit us也ga carbon nanotube as a scanning 

tunneJing microscope prob巴 Nanometer-scalepits were fabricated on low-resistivity single crystal silicon in an ambient pressure and 

room temperature. The results of our experiment show that the shape白bricat巴dwas changed企omthe pit to the mound increasing with 

th己biasvoltage. Furth巴rmore，we triedωfabricate the nanometer-scale line fabrications with high-aspect-ratio町 Theprocess mechanism 

of仕lenanofabrication by S1M method was also tried to clarifシbyTEM in-situ observations during fabrication process. 

百lefield evaporation of the specimen aronnd the probe was observed without dislocations and strains官官民fore，the physical origin of 

this nanometer-scale fabrication using S1M was considered to be th巳fieldevaporation mechanism. 

1. 緒言

ナノデ、パイスやナノマシンに代表される三次元ナノ構造

体の作製が期待されている。しかし、その実現には所望の領

域色数~数卜ナノメートルの加工スケールかっ高アスペク

ト比で加工可能な技術が必須であり、これまでの技術では実

現不可能である。

そうしたなかで近年注目されている走査型プロープ顕微

鏡は、高精度な位置決め性能を持ち、試料表面を原子レベル

で観察や加工が試みられ、一原子操作を行う究極の超微細加

工から、数十ナノメートルの加工まで、可能であるが、探針(力日

工工具)先端の曲率からすり鉢状に広がった深さ数ナノメー

トルの穴や盛り上がりを有する加工形態のみで、高アスペク

ト比加工は物理的に不可能である。

著者らは新たな加工手法として、原子分解能の位置決め性

能を有し、 トンネノレ電流による量子力学的効果を利用した凹

凸加工が可能な走査トンネル顕微鏡 (STM)に、加工用探針

として直径 1-50nm、長さ lμm以上、アスペクト比数十~

数千とナノメータサイズかっ高アスペクト比を有するカー

ボンナノチューブ(CNT)を用いることにより、高アスペクト

比加工法の開発をこれまで行い、シリコンウエハ上に蒸着し

た金薄膜で、直径数nm~数十mでアスペクト比 5 の高アスペ

クト比穴加工に成功した。

ナノデ、パイスやナノマ、ンンに応用を考えると半導体材料

(シリコン材料)への加工が特に重要であることから、本研

究ではその検討を行ったO さらに、このようなトンネノレ電流

を利用した STM加工の原理が未解明であることから、透過

型電子顕微鏡(TEM)を用いて、ナノスケール加工時に生じる

現象をリアノレタイムで観察する技術を開発し，それを用いて

加工現象・加工原理の解明を試みた。
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2. 実験方法

(1)半導体材業トの対日工剣牛の検討

工業上有用なシリコンなどの半導体に対してナノチューブを用

いたトンネル電流により金などの導電性蒸着膜なしに、直張表面

に高アスペクト比ナノスケーノレ力日工法の確立を行うためには、まず

表面酸f回莫 (Si02など)の除去が必要である。この問題の解決の

ために、被加工材料に対してフッ酸処哩やドーピングによる表面前

処瑚去の確立を行う必要があるが、本研究では半導体の中でも導電

性の上嘩効摘し咽樹元シリコン斡吉品をます市助日工材に用しも。そ

の加工剣牛(バイアス電圧、 トンネノレ電流、加工時間)と加工形態

〈加工深さ、宍径)の相関を明らかにする。また、これらの開系に

より、高アスペクト比加工じだ条件を検討する。

(2)走査型プローブ顕微鏡による加工現象の TEM内その場観

察法の開発

(a)TEM内の試料ホノレダ一部に電子線が透過可能な薄化した

試料部とナノチューブやタングステンの加工工具を対向さ

せるようピエゾ素子を用い、 3次元で超高精度で微動できる

装置の開発の設計・製作を行う。

(b)収束イオンピーム装置(FIB)を用いて原子分解能でその場

観察可能な試料加工技術を構築する。

。)高アスペクト比ナノスケーノレ加工のメカニズムの解明

(a)その場観察実験は、まず試料と接触する確率が高い先端径

の大きいタングステン線を電界研磨により先鋭化して、接触

加工および電圧を印加した穴加工や凸加工が可能なように

ホルダー部の改良・調整を行う。また、 CCDカメラでその場

観察像をモニターする。

(b)タングステンプローブにて可能性の検証後、さらにタング

ステンプローブの先端にナノチューブ、取り付け，薄片試料に

対向できるよう装置の改良・調整を行い、その場観察を行い、

加工メカニズムの解明を行う。
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結果を図 2~4 に STM 像と断面プロファイノレで、示す. 3V~ 

lOVの範囲では加工が確認され，2Vでは加工は確認されなか

った.W探針を用いた場合と同様に， 3V-5Vを境界に凸加工

から穴加工への変化し加工形態の闘値が石信忍され， さらに電

圧の増加に凸加工部の高さ，幅ともに増加することが判った.

従って，バイアス電圧により加工形状をコントローノレできる

可能性が見出された

実験結果及び考察

70 

3. 

距離[問]

5Vでの加工形態

(b)加工時聞が加工形状に及ぼす影響

CNT探針についても加工時聞を変化させ加工を行った.バ

イアス電圧3V，トンネル電流 O.lnA，加工時間は60s，180s， 

300sである.カロ土形状はいずれも穴加工で、あった.

表 1に加工形状の直径と深さを示す加工時聞が増加する

と深さ方向には約6倍と変化が大きなものとなっている.直

径と深さをアスペクト比に換算し加工時間との関係をグラ

フで表すと図5になる.このようにアスペクト比と加工時聞

は比例関係となっており，アスペクト比は最大で 300sのとき

0.28で， 60sの0.05に対し約 6倍と大きく増加した

加工時間による形状変化

(1)単結晶シリコンへの加工

(の加工電圧が加工形状に及ぼす影響

W探針を用いて加工性及び加工特性の検討結果を基に，加

工時間 120s，トンネル電流O.lnAとし高アスペクト比加工の

検討として CNT探針を用いて加工を行った.加工には図 1

に示すような直径50nm，長さ 1J..Lm程度の CNT探針を用い，

加工時間圧を 2Y， 3V， 5V， lOVと変化させ加工を行った

図4
図1加工に用いる CNT探針

表 1
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5Vでの加工形態図3
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σ)ナノスケーノレ加工現象の TEM内その場観察および加

工原理の解明

(a) TEM内その場観察装置の開発

本研究では図 6に示す方法で， TEM内その場観察を試みた.

本装置には，タングステン製の探針を高精度に三軸動作する

ためにヒ。エゾ素子が設置されており，ナノスケールでの探針

の操作が可能である.ピエゾ素子の可動範囲は数マイクロメ

ートノレと小さいため，探針を粗動させるマイクロメータも搭

載している.この二つの装置により探針の粗動とナノスケー

ノレでの位置制御が可能である.図 7にその場観察用ホルダー

の写真を示す.

試料はまず高配向性熱分解グラファイト(HOPG)を使用し

た. TEM内で観察するには試料を 100nm以下の厚さにしな

ければならない.その TEM試料作製方法としてはディスク

グラインダーで 100μm程度まで薄膜化し， FIBを用いて Ga

イオンビームで観察部を 100nmまで薄膜化した.この言お件

に探針を近づけていき，電圧や応力を作用させてその際に生

じる試料の形状や内部構造の変化をTEMでその場観察した.

印加

図 6 TEM内その場観察装置の概

図7 その場観察用 TEMホルダー

(b)TEM内その場観察結果

電圧(100v)を印加しながら探針を試料の HOPGにゆっく

り接近させた それに伴い試料が加工されてし、く様子をその

場観察することができた その様子をリアルタイムで撮影し

た動画の TEM像を図 8に示す.写真上部が HOPG、下部が

タングステン探針である.試料の HOPGが探針に吸い取られ

るように移動し、加工が進んでいく様子がわかる.その場観

察実験後の HOPGの TEM像を図 9に示す.この TEM像か

らわずかに歪みが生じている様子が観察された.また3 試料

表面には少数の転位が観察されたことから，表面でのわずか

な領域で塑性変形が起こったと考えられるが，加工に伴う組

織変化は微少で、あった.

また，その場観察後の探針の SEM像を図 10に示す.探針

の先端に試料が付着している様子が確認できた 成分分析の

結果より，探針先端の成分のほとんどが炭素であることから，

電圧印加に伴い電界蒸発により試料が探針側に吸い取られ

るように移動して付着したと考えられる

図8 電圧印加状態でのその場TEM観察像

図9 電圧印加その場観察実験後の T四像

図10その場観察後の探針の先端SEM像
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電圧 100Vを印加させながら探針を試料に接触させたとこ

ろ，試料表面部が機械的に破壊したそれらの TEM像を図

11に示す.応力負荷その場観察実験後の TEM像を図 12に示

す a 応力負荷により，試料が破壊されている様子が分かる.

左図が岐壊部の全体像でA部を拡大した像を右図に示す.破

壊に伴い言お伴が薄くなっていることが分かる.その薄くなっ

た領域では歪みが発生している.

以上より電界印加による加工は図 13のモデル図に示す電

界蒸発が物理的起源と結論づけられた

図 11 応力負荷状態でのその場TEM観察像

図12 除荷後の破壊部の拡大像

イオン化

図 13 電界蒸発のモデル図

4. 結 ちざ
仁コ

L カーボンナノチューブ(CNT)を探針として用いた走査ト

ンネノレ顕微鏡により，加工電圧をコントロールすること

で，低抵抗シリコンにナノスケールの高アスペクト比穴

加工及び凸加工を行うことができた.

2. 加工時間を 300sまで増加させることにより，穴加工深さ

を増大させるとともに，アスペクト比も大幅に向上させ

ることができた.

3. 電界や応力によるナノスケーノレ力日工現象を，透過型電子

顕微鏡(TE附内でその場観察できる装置を開発した.

4. 高配向性熱分解グラファイト(HOPG)と探針聞に電圧を

印加しながら接近させると，試料の HOPGが探針に吸い

とられるように加工され，加工後の組織変化は微小であ

ったことから，加工原理は電界蒸発と推定される
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