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研究成果の概要（和文）：ナノメートルサイズの物質や構造を加熱してその構造を制御する技術を開発した。ナ
ノメートルサイズの接点などのナノ構造にパルス波を印加し、10nm以下の局所領域を加熱して、融解、相変態や
溶接などの加工を行った。これらの加工におけるナノ構造の構造ダイナミックスを、透過電子顕微鏡格子像法に
よって原子レベルでその場で観察し、加工条件と構造変化の関係を調べた。また、カーボンや金属などの薄膜や
ナノメートルサイズの物質をレーザ加熱したときの相変態、粒成長や運動などを、同じ手法でその場で観察し
た。こうした原子直視型解析をもとにして、サブ10nm級局所融解加工法を開発した。

研究成果の概要（英文）：　Ultimate heating techniques to control the structures of nanometer-sized 
materials and structures were developed. Pulse voltages were applied to nanometer-sized contacts and
 isolated nanostructures so that sub-10 nm scale local regions in them were heated to perform 
various processing, e.g., melting, phase transformation, and welding. The structural dynamics during
 the processing was in situ observed on an atomic scale by lattice imaging of transmission electron 
microscopy to investigate relationship between processing conditions and structural variation. Laser
 heating of nanometer-sized materials and thin films of carbon and metals was also performed and 
phase transformation, grain growth, and motion were observed in situ by the transmission electron 
microscopy. Based on the evaluations by these atomistic observation, sub-10 nm scale local melting 
processing methods were developed.

研究分野： ナノ工学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
　これまでに様々なナノメートルサイズの粒子や構造、例えば、原子クラスター、フラーレン分子、ナノチュー
ブやナノメートル接点などが発見されて、その実用化が期待されてきた。こうした粒子や構造を素子として機能
させるためには、これらを加工し、集積化する必要がある。本研究では、こうした加工ができる局所的な加熱技
術を、透過電子顕微鏡法をもとに開発し、ナノメートルサイズの金属接点などに応用した。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
研究代表者は、ナノメートル微小針のピコメートル精度操作を組み入れた「その場高分解能透

過型電子顕微鏡法」（原子直視ナノ構造個別解析法）を開発し、この手法によって、単原子が一
列に並ぶ単原子ワイヤーやワイヤー幅が数原子分のナノワイヤー、およびナノクラスターを 2 つ
のナノ電極で挟んだ構造をもつナノ複合素子など極限微小構造素子を作製して、その研究を進
めてきた[1-3]。研究代表者は、この原子直視ナノ構造個別解析法を、ナノ物質を原子レベルの空
間分解能で直視して原子配列とそのダイナミックスを直接観察し、同時に、そのナノ物質の原子
配列、機械的特性、電気伝導特性、光学特性を調べられるように発展させた[4-6]。特に、極限微
小素子個々の機械的特性を材料力学的に解析できる実験法を開発し、単原子ワイヤーを構成す
る個々の原子の元素を同定するまでに至った[7]。これによって、構造解析は、元素まで含めた原
子配列を解析するレベルに到達した。こうした本研究開始までの研究の進展によって、研究代表
者は、原子・ナノメートルレベルの局所領域にも、電圧を印加して、もしくは高強度レーザを照
射して、相変化や融解を起こし、微小極限の接合・溶接が実現する可能性を見出した。この挑戦
的な加工と解析は、ナノ物質工学における萌芽研究になりうると考えた。 
 
２．研究の目的 
これまでに様々な孤立型ナノメートル物質、例えば、原子クラスター、フラーレン分子、ナノ

チューブなどが作製され、その特異な構造と諸特性が見出され、その応用が期待されてきた[8, 
9]。こうしたナノ物質は集合体として利用された例はあるものの、ナノ物質本体の開発数に比較
すると、それぞれが実用段階まで応用される確率は低い[10, 11]。その一因は孤立したナノ物質
を集積回路や機械的駆動システムなどへ、個別に、自由に、組み入れる技術が十分に確立してい
ないためである。本研究の目的は、研究代表者がこれまで開発してきた原子直視ナノ構造個別解
析法を用いて、ナノ物質やナノ構造の一部、もしくは、全体を電圧印加やレーザ照射によって加
熱して相変化や融解を起こし、サブ 10nm レベルの局所の構造を制御し、それを集積化して利用
する礎となる技術を開発することである。 
 
３．研究の方法 
 ナノ物質・ナノ構造を集積体に組み入れるために、熱的な手法によってナノ物質の一部、もし
くは、全体を加工する手法を開発した。ナノ物質の 10 nm 以下の局所領域を個別に、もしくは、
ナノ物質全体を加熱して融解・相変化を起こし、①相制御、②接合（接触境界原子間結合）、③
溶接（融解と接合）、④合金化等の加工を実施した。このために、種々の試料加熱法を導入した
その場高分解能透過電子顕微鏡法である「原子直視ナノ構造個別解析法」を用いて、ナノ物質を
原子直視観察しながら、こうした加工を施し、その過程の構造と諸特性の変化を「その場」で調
べた。すなわち、透過型電子顕微鏡の中で、ナノ物質を原子レベルの空間分解能で直視して、原
子配列とそのダイナミックスを直接観察し、同時に、そのナノ物質の原子配列、機械的特性、電
気伝導特性を調べた。具体的な手順は以下の通りである。 
（１）電圧印加による局所加熱のその場電子顕微鏡観察 
（１－１）ナノメートル微小針の作製 
 厚さが数十マイクロメートル程度の種々の金属薄板を長方形に切り出し、その短辺の片側を
鋭角に切断した。この尖った領域を機械的な研磨やイオン照射研磨などで薄くし、数ナノメート
ル以下の厚さにして、ナノメートル微小針を作製した[12]。 
（１－２）ナノ物質のナノメートル微小針への取り付け 
 カーボンナノチューブを、（１－１）で作製したナノメートル微小針先端に取り付け、カーボ
ンナノチューブの観察に使用した。 
（１－３）ナノ領域の熱的加工のその場透過電子顕微鏡観察 
金属薄板を研磨した後のナノメートル微小針をそのまま、もしくは、その上にカーボンナノチ

ューブを分散させたナノメートル微小針を、透過電子顕微鏡の 2 つの試料ホルダに固定した。こ
れらの試料ホルダを、透過電子顕微鏡の 2 つの試料挿入ポートに入れた。機械的ゴニオメータ駆
動とピエゾ素子駆動によって、2 つの微小針をマイクロメートル、もしくはピコメートル精度で
操作し、次の加工を行った。 
①2 つの微小針を接触させて金属接点を作製し、ナノ秒パルス波を通電して局所領域を融かし、
ワイヤー中央の組織の相を変化させた[13, 14]。 
②カーボンナノチューブ同士を接触させた過程を観察した。 
（１－４）前項で述べた加工によって処理された各組織体の原子配列、機械的性質と電気伝導的
性質を、電子顕微鏡内各種その場測定法を用いて、組織体個別に調べた。 
（２）レーザ照射加熱による構造変化のその場透過電子顕微鏡観察 
（２－１）試料作製 
  モリブデンや銅などの金属メッシュの上に貼り付けられた非晶質カーボン被膜高分子多孔膜
（透過電子顕微鏡用マイクログリッド、応研商事）の上に、カーボンナノチューブを分散させた



エタノール混合液を滴下して乾燥させた[15]。また、これとは別に、透過電子顕微鏡用マイクロ
グリッドの上に、イオンビームスパッタリングによって、カーボンや金属を堆積させた。 
（２－２）レーザ照射設定 
 試料を透過電子顕微鏡内レーザ照射用の試料ホルダに取り付け、透過電子顕微鏡試料室に挿
入した。波長 1064nm の近赤外レーザを直径 52μm に収束し、透過電子顕微鏡観察の中心位置に
照射されるように、レーザの入射方位を調節した。 
（２－３）レーザ照射加熱のその場透過電子顕微鏡観察 
 最初に、試料を低倍率で観察して、照射領域の形状、結晶構造、欠陥などの組織を調べ、レー
ザ照射位置を選択した。この後、レーザ強度を徐々に上げ、そのときの形状、結晶構造と組織を
低倍率観察および格子像観察などの実空間観察と制限視野電子回折などで調べた。 
（３）観察像の記録 
 ナノ秒パルス波の通電やレーザ照射による加熱時の観察像は、透過電子顕微鏡用カメラを用
いて動画像として記録した。動画像をフレーム単位で解析し、各過程の構造変化を解析した[16]。
また、制限視野電子回折図形の観察では、図形を乾式フィルムで撮影した。 
（４）観察結果の解析 
加熱条件と透過電子顕微鏡観察の観察結果を対応させ、加熱時の構造変化の原因を考察した。 

 
４．研究成果 
（４－１）電圧印加による局所加熱のその場電子顕微鏡観察 
（４－１－１）金属ナノメートル接点の融解と相変化 
純金属ナノメートル接点、もしくは、異種金属間ナノメートル接点にナノ秒のパルス電圧を通

電し、接点のサブ 10 ナノメートル断面領域だけを局所的に融解させることができた。そのとき
の構造変化を原子レベルでその場格子像で観察することができた。研究対象としたナノメート
ル接点は下記の通りである。 
・純銅ナノメートル接点 
・銅／パラジウム異種金属間ナノメートル接点 
・銅／金異種金属間ナノメートル接点 
・ニオブ／モリブデン異種金属間ナノメートル接点 
・ニオブ／ハフニウム異種金属間ナノメートル接点 
・タンタル／タングステン異種金属間ナノメートル接点 
・ジルコニウム／チタン異種金属間ナノメートル接点 
・チタン／モリブデン異種金属間ナノメートル接点 
本手法では、接点収束部のサブ 10 ナノメートル断面領域だけを局所的に融解させ、組織を結

晶、微結晶集合体、非晶質などに制御できることがわかった。この観察結果から、サブ 10 ナノ
メートル局所融解によって、組織を制御できることがわかった。 
 
（４－１－２）カーボンナノチューブの観察 
カーボンナノチューブ同士を接触させたときの構造変化をその場で電子顕微鏡観察すること

ができた。 
 
（４－２）レーザ照射加熱による構造変化のその場透過電子顕微鏡観察 
ナノチューブ全体を広域にレーザ加熱して、そのときの構造変化をその場で観察することが

できた。特に、カーボンナノチューブとモリブデンを同時にレーザ加熱しときには、ナノメート
ル局所構造ダイナミックスをその場で電子顕微鏡観察することができた。カーボンナノチュー
ブとモリブデンのナノ結晶を接合させたナノメートル局所領域では、炭化が起きてカーボンナ
ノチューブを破断させることができた。また、カーボンナノチューブの表面にモリブデンのナノ
結晶がついた状態で加熱すると、モリブデンがカーボンナノチューブに固容し、カーボンナノチ
ューブの中心にある中空領域にナノメートルサイズの炭化モリブデン粒子として析出すること
がわかった。このナノメートル粒子は、加熱によって中空内部を移動した。これを利用すると炭
化モリブデン内包型のカーボンナノチューブの複合構造を制御できることが見出された。また、
タンタル炭化物ナノメートル結晶や、カーボンナノチューブと類似した構造をもつナノメート
ル物質であるカーボンナノカプセルの高温加熱挙動なども調べることができた。 
 
 以上の結果から、それぞれの加工で形成された組織体の構造と諸性質が明らかになり、サブ 10 
nm 級局所融解加工法の特徴がわかった。特に、金属ナノメートル接点の電圧印加では、最小サ
イズの溶接となる、ナノメートル微小針同士の溶接と組織制御ができることが示された。カーボ
ンナノチューブと金属ナノ粒子の複合組織へのレーザ照射では、カーボンナノチューブの溶断
や炭化物粒子の内包制御について、指針を得ることができた。 
本研究では、微小極限の接合・溶接が実現し、その原子配列と諸特性が解析された。この成果は、
ナノ物質工学における熱的な微細加工技術の萌芽を導くものである。 
 
本研究は、研究代表者の主催する研究室に配属され、別項（発表論文等）に記載された小尾拓

野氏、上村尚暉氏、落合祐介氏、江越友哉氏、太田航平氏、豊岡優理氏、久郷純奈氏、小島和也



氏、堀江優衣氏、中野岳氏をはじめとする多くの筑波大学学生、大学院修士課程大学院生ととも
に実施された。こうした方々との本研究の成果は、別項に記載した原著論文と学術会議で発表さ
れた他、筑波大学学生、大学院院生個々の卒業論文と修士論文にもまとめられた。本報告の一部
は、関係諸氏から承諾を得て、こうした文献や発表を参考にし、また引用して記載している。こ
こに関係諸氏に深く謝意を表す次第である。 
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