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研究成果の概要（和文）：非晶質の窒化シリコン薄膜（厚さ20nm）に120keVないし5MeVのC60イオンを照射して、透過
電子顕微鏡で観察したところ、照射痕であるイオントラックが明瞭に観測された。半定量的な評価のために、高角度暗
視野透過型走査電子顕微鏡観察を行ったところ、トラック内部は約30%程度密度が低下していることが分かった。さら
に、540 keVのC60イオン照射によるスパッタリング収量を高分解能ラザフォード後方散乱法により測定したところ、C6
0イオン1個につき5400個もの原子がスパッタされていることが分かった。これらの結果は、照射条件を最適化すること
によりナノ細孔を薄膜に直接形成できる可能性を示している。

研究成果の概要（英文）：Amorphous silicon nitride (SiN) films (thickness 20 nm) were irradiated with 120 -
 5000 keV C60 ions and observed using transmission electron microscopy (TEM). The ion tracks produced by t
he irradiation were clearly observed by TEM. For semi-quantitative analysis the ion tracks were also obser
ved using high-angle annular dark field scanning transmission electron microscopy. The density of the trac
k was found to be reduced by 30%.
The sputtering yield of SiN bombarded with 540 keV C60 ions was measured using high-resolution Rutherford 
backscattering spectroscopy. The yield is as large as 5400. These results suggest that nano pores may be d
irectly produced in the SiN film by optimizing the irradiation conditions.
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１．研究開始当初の背景 
薄膜によく制御されたナノメーターサイ

ズの細孔を形成することができれば、分子ふ
るいや DNA 分子のハンドリングなどに利用
できる可能性がある。現在、電子ビームを用
いて、大きな穴をあけた後、電子ビーム照射
による加熱を行うことで、ナノメーターサイ
ズの細孔が形成されている。しかしながらこ
の方法では、ナノ細孔を 1 個ずつ形成するた
め、多くの細孔が必要な分子ふるいなどの応
用には適していない。また、加熱による原子
の再配列を利用するため、多層膜へのナノ細
孔形成に応用すると、拡散により多層膜が維
持できない可能性がある。このためナノ細孔
形成の新しい方法の開発が強く望まれてい
た。 

 
２．研究の目的 
分子ふるいや DNA 単分子のハンドリング
の応用を目指して、薄膜に 10nm 以下の細孔
を制御性良く形成する方法を開発すること
を目的としている。具体的には、極薄の窒化
シリコン膜に加速器で加速された高速のフ
ラーレンイオンを照射して、細孔が形成され
る条件を探索する。また、DNA ハンドリン
グを目指して、金属／絶縁物／金属の多層構
造の薄膜にナノ細孔を形成する方法につい
ても検討を行うことを目的としている。 
 
３．研究の方法 
 シリコンのフレームに保持された5 – 30 nm
の厚さの自立した非晶質窒化シリコン膜
(a-SiN 膜)に、加速器で加速された 120 keV – 
5000 keV のC60 イオンや 400 MeV の Au イ
オンなどを照射し、透過型の電子顕微鏡で照
射痕（イオントラック）を観察する。さらに、
半定量的な測定が可能な高角散乱環状暗視
野走査透過顕微鏡法（HAADF-STEM）によ
り、イオントラックの原子密度を評価して、
細孔が形成されているかどうかを判断する。
照射の条件を様々に変えることにより、照射
痕の大きさや密度低下がどのように変化す
るかを調べて、細孔が形成される条件を探索
する。また、イオン照射により試料からスパ
ッタされる原子数を定量的に評価するため
に、高分解能ラザフォード後方散乱法による
測定も行う。 
 
４．研究成果 
 図1(a)に720 kevのC60イオンを照射した
20nm の厚さの a-SiN 膜の TEM 像（明視野
像）を示した。直径約 4nm の円形の構造が
観測される。この円形状の構造の数は C60 イ
オンの照射量に一致しており、これらが 1 個
の C60 イオンの照射により形成された照射
痕であることが分かる。図 1(b)には、試料を
25 度傾けて観察した TEM 像を示した。照射
痕は傾けた方向に伸びており、その長さから、
照射痕はほぼ膜を貫通していることが分か
った。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 1  720 kev の C60 イオンを照射した
20nm の厚さの a-SiN 膜の TEM 像（明視野
像）。 (a) 試料に垂直に観察した場合と(b)試
料をTEMの電子ビームに対して25度傾けた
場合の顕微鏡像を示した。 
 
 
 照射痕の TEM 像は中央部が明るく密度が
低下していることを示唆している。しかしな
がら、TEM 像からは密度を定量的に評価す
ることは困難であるので、HAADF-STEM に
より照射痕を観察した。図２に観測した
HAADF-STEM 像を示した。照射痕の中心部
が暗くその外側が非照射領域よりもわずか 

 

 

 

 

 

 

 
 
 
 
 
 
図 2 720 kev の C60 イオンを照射した
20nmの厚さのa-SiN膜のHAADF-STEM像 

10 nm 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 3 HAADF-STEM 像から求めた、照射痕
まわりにおける密度の動径分布。 
 
 
に明るく見えている。この HAADF-STEM 像
から得られた照射痕の密度の動径分布を図 3
に示した。図には 720 keV の C60 イオンに
よる照射痕以外にも 360 keV と 540 keV の
結果も示した。いずれの結果も、中心部では
密度が 20%程度低下しており、密度の低下し
た領域は中心から 2nm 程度まで広がり、そ
の外側で密度が未照射部よりわずかに増加
している。図には、5nm の厚さの a-SiN 膜
に 720 keV の C60 イオンを照射した時の結
果も示したが、このときには中心部で 70%程
度の密度低下が見られ、ナノ細孔の形成まで
には至らなかったが、大幅な密度低下が達成
できさらに条件を探索することにより、ナノ
細孔形成の可能が示された。 
 観測された照射痕の密度低下をより定量
的に評価するために、シリコンウエファー上
に形成した 30 nm の a-SiN 薄膜に 540 keV 
C60 イオンを照射し、高分解能ラザフォード
後方散乱法（高分解能 RBS 法）により組成
の深さ分の変化を測定した。図 4 に照射前の
試料の高分解能 RBS スペクトルを示した。
黒丸は 400 keV の He イオンを<111>軸方向
に平行に入射したときに 75 度の方向に散乱 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 4 a-SiN/Si(001)の高分解能 RBS スペク
トル。黒丸は<111>チャネリングスペクトル。
赤三角はランダムスペクトル。 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 5  a-SiN/Si(001)に 540 keV の C60 イオ
ンを種々の照射量で照射した時の<111>チャ
ネリングスペクトル。 
 
 
した He イオンのエネルギースペクトル、い
わゆるチャネリングスペクトルである。また、
三角は He イオンの入射方向を低指数の軸や
面からずらして測定した、ランダムスペクト
ルである。表面に存在している各元素で散乱
された He イオンのエネルギーを矢印で示し
てある。285～325 keV のあたりの信号は
a-SiN 膜中のシリコンの信号であり、225～
260 keV 付近には下地のシリコンの信号に重
なって窒素の信号が見えている。275 keV 付
近の小さなピークは表面付近の酸素に対応
し、最表面が酸化している事を示唆している。
また、240 keV 付近のピークは表面の汚染層
中の有機物の炭素である。 
図 5 には 540 keV の C60 イオンをいろい

ろな照射量で照射した後のチャネリングス
ペクトルを示した。イオン照射によって窒素
の信号が減少していることが分かる。照射後
に 290 keV 付近に大きなピークが現れてい
るが、これは C60 イオン照射により下地のシ
リコン結晶に放射線損傷が生じたことを示
している。これらの高分解能 RBS スペクト 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 6 C60 イオンの照射前の a-SiN/Si(001)
の組成分布（塗りつぶした記号）と 2.3×1013 
ions/cm2照射した 
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図 7 C60 イオンを照射時の a-SiN 薄膜中の
シリコンおよび窒素の量の照射量依存。 
 
 
ルから試料の組成分布を求めることができ
る。 
図 6に得られた各元素の深さ分布の例を示

した。塗りつぶした記号は C60 イオンの照射
前の深さ分布であり、白抜きの記号は C60 イ
オンを 2.3×1013 ions/cm2照射したときの結
果である。イオン照射により、a-SiN 薄膜の
組成が変化していることが明瞭に見て取れ
る。特に、試料の表面付近で窒素の濃度が減
少しシリコンの濃度が増加していることが
分かる。 
一方、薄膜中の窒素およびシリコンの分布

を積分することにより、薄膜中の各元素の量
を評価することができる。これらの元素の量
がイオン照射量に対してどのように変化す
るのかを図 7 に示した。図中の実線は指数関
数でフィティングした結果である。これらの
照射量がゼロのときの傾きがスパッタリン
グ収量を与える。得られたスパッタリング収
率は、窒素に対して入射イオン 1 個当たり、
3900 ± 500 原子、シリコンに対して 1500 ± 
1000 原子であった。これらの結果は、
HRRDF-STEM の結果と良く一致してお
り、1 個の C60 イオンの照射により非常に
多くの原子がスパッタされていることを示
している。今後、照射の条件を探索するこ
とにより、ナノ細孔の直接形成が期待でき
る結果である。 
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