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研究成果の概要（和文）：本研究では、透過電子顕微鏡（TEM）内に2本の駆動探針を導入することで、電気物性・熱物
性評価に向けたTEM内電気計測手法の基盤技術の開発と高度化を図った。具体的には、精密電気抵抗計測用の多層カー
ボンナノチューブ（CNT）ナノ探針の作製、電子線リソグラフィーと集束イオンビーム（FIB）による定電流印加用TEM
試料の開発、および局所温度計測用微小熱電対の開発を行った。開発したこれらのTEM内電気計測に関する基盤技術を
用いることで、電子線照射時の試料の温度の直接計測、電流印加下のCNTの温度の直接計測、および放熱用複合材料に
おけるフォノン伝導の評価のデモンストレーションにも成功した。

研究成果の概要（英文）：By introducing two nanoscale probes inside a transmission electron microscope 
(TEM), we promoted to improve an electrical measurement method in TEM for evaluating of electrical and 
thermal properties. For example, to improve a space resolution and precision of an electrical resistivity 
measurement, we developed a new sharpened CNT probe welded to a top of W probe and a TEM specimen for 
supplying a constant current by using an electron lithography and a focused ion beam system (FIB). 
Moreover, we also developed a local temperature measurement method in TEM as a fundamental technique for 
thermal resistivity measurement in TEM by assembling a nanoscale thermocouple. By using the developed 
thermocouple, direct measurement of a temperature increase of specimen on heating by electron beam 
irradiation and measurement of phonon conduction in a heat radiation composite material could be 
successfully demonstrated.

研究分野：材料科学
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  ２版



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 

近年、先端ナノスケール材料では、原子ス
ケールで構造を制御することが求められてい
る。欠陥をはじめとする微細構造は、電気伝
導や熱伝導などの物性に影響を及ぼすと考え
られており、ナノスケールで電気・熱の計測
ができる新たな手法およびその周辺技術の開
発が求められている。 

従来の透過電子顕微鏡(TEM)内における電
気計測手法では、1 つの固定電極に測定用試
料を設置し、1 本のピエゾ駆動ナノ探針を
TEM 内に導入することで、試料のサブマイク
ロスケールの領域の電気抵抗が評価できる。
しかしながら、従来の手法では、電気計測用
の駆動探針が 1 本に限られるため、ナノスケ
ール試料の狙った場所の電気抵抗測定が難し
いだけでなく、所謂 2 端子法による電気抵抗
測定しかできない。従って、電気抵抗測定時
に試料と電極の間の接触抵抗が無視できない
問題がある。 

また、ナノスケールの電気物性に加え、熱
物性を評価する手法の開発も渇望されている。
特に、新たな放熱用複合材料・熱電変換素子・
熱整流材料の開発を行うために、より微視的
な観点で熱伝導性と微細構造の相関を議論す
る必要があり、従来よりも空間分解が高いナ
ノスケールの熱伝導性評価手法が求められて
いる。熱伝導性の評価を行うためには、所望
の区間の温度変化を計測する必要があり、よ
り空間分解能および位置分解能が高く、定量
性が高い熱電対を利用した新たな温度計測手
法の開発が求められている。 

 

２．研究の目的 

（1）TEM 内微小電気計測において、従来より
も高い空間分解能や測定精度の向上を目指し
た、電圧計測用のナノスケール微小探針の作
製およびマイクロスケールの間隔で配置した
固定 Au 電極上に支持させた定電流印加用
TEM 試料の作製など、TEM 内微小電気抵抗
計測の各種基盤技術の開発を試みる。また、
微小探針を利用した TEM 内電気計測におい
ては、電子線照射時における計測用探針の帯
電や計測回路の切り替え時に意図しない放電
現象が生じ、試料が破損する問題がある。そ
こで、安定した計測を行うための TEM 内電気
計測に適切な回路の設計も併せて行う。 

（2）ナノスケールで先端材料の熱物性を評価
するためには、ナノスケールで局所的な温度
が計測できる新たな温度計測手法の開発が必
要である。そこで、本研究では、TEM 内で局
所的な温度が定量的に計測できる微小熱電対
を開発し、電子線照射時の試料温度の上昇を
直接捉えることを試みる。 

 

３．研究の方法 

本研究では、TEM 内でのナノスケールの電
気計測を試みるため、TEM 内において独立 3

次元に駆動可能な 2 本の探針が搭載できる 2

探針走査トンネル顕微鏡(STM)-TEM ホルダ 

 

 

 

 

 

 

 

ーを用いた（図 1）。電気計測用探針として、
電解研磨法で、先端径が 100 nm 以下になるよ
うに直径が 200 nm の W ワイヤーを先鋭化し
た。さらに、空間分解能を向上させるため、電
気伝導性が金属的な多層カーボンナノチュー
ブ(CNT)の一端を先鋭化した W 探針の先端に
固定した CNT-W ナノ探針を TEM 内で作製し
た。TEM 観察は、加速電圧が 300 kV の JEM-

3100FEF 透過型電子顕微鏡を用いて行った。
また、局所温度計測用のナノ熱電対の作製を
行うために、直径が 200 nm のコンスタンタン
(Cu-Ni)およびクロメル(Cr-Ni)ワイヤーを、先
端径が 100 nm 以下になるように電解研磨法
を用いて先鋭化した。電気抵抗および温度計
測用 TEM 試料は、加速電圧 30 kV の JEM-

9320FIB 集束イオンビーム（FIB）を用いて行
った。 

 

４．研究成果 

(1) TEM 内電気抵抗計測 

TEＭ内精密電気抵抗計測を行うためには、
試料と計測用探針間の接触抵抗が無視できる
4 端子法が有効である。しかし、TEM 内で 4

端子法を実現するためには、ナノスケールの
微小な試料に定電流を印加し、尚且つ、電気
抵抗を測定したい所望の区間を挟み込むよう
に電圧計測用の 2 つの端子を接触させる必要
がある。まず、本研究では、ナノスケール試料
に定電流を印加するため、2 探針 STM-TEM ホ
ルダーに搭載可能なアタッチメント上に、電
子線リソグラフィーを用いて、電気絶縁性の
高い基板上に複数の固定 Au 電極を数m のギ
ャップを空けて敷設した。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

マクロなスケールでは、図 2(a)に示すように、
2 探針 STM-TEM ホルダー上の端子 A および
Bと作製した 2 つの Au 電極間を導電性 Ag ペ
ーストで電気的にそれぞれ接続を図った。測
定用試料は、FIB を用いてブロック状の試料
片をサンプリングし、図 2(b)の TEM 像が示す
ように 2 つの Au の固定電極上で架橋される

図１ 2探針STM-TEMホルダーの先端部. 

図２ (a)ホルダーの先端部に設置された電気計測

用アタッチメント、(b)空間分解能の向上に向けた

CNTナノ探針、(c)マイクロスケールの定電流印加

用 Au電極ギャップ上のワイヤー状試料に、2本の

電圧計測用金属電極を接触させたときの明視野像. 

(a) (b) (c) 



ように設置した。その後、試料厚さを電子線
が透過できる 100 nm 以下に FIB 加工により
制御した。図 2(b)が示すように、TEM 内にお
いて 3 次元で独立に駆動可能な 2 本の金属電
極をピエゾ素子で精密に制御することで、定
電流印加用の固定 Au 電極間に支持された試
料に接触させることができた。定電流を印加
したときの 2 探針間電圧降下を計測すること
で、狙った微小区間に由来する電気抵抗を計
測することができ、本手法は、今後様々なナ
ノスケール先端材料における微細構造と導電
性の精密評価において役立つ手法になると考
えられる。 

本研究を進めていく上で、TEM 観察下での
計測回路の変更や電子線の照射弁の開閉時に、
試料や計測用探針が破損してしまう問題に見
舞われた。この原因を追究したところ、TEM

観察時に、試料および計測用探針が電子線照
射により帯電し、回路切り替え時および照射
弁の開閉時における各電極間で発生する意図
しない放電現象が原因であることが分かった。
そこで、本研究では、2 探針 STM-TEM ホルダ
ー上の 6 つの電極を瞬時に接地でき、様々な
測定モードに変更できる計測回路を新たに設
計し、切り替え機を導入することでこれらの
問題を解決した。 

また、本手法を利用した電気抵抗測定にお
いて、ナノスケールの空間分解能が実現でき
る新たなナノプローブの作製を試みた。直径
が数 nm のカーボンナノチューブ(CNT)は、高
い機械的柔軟性を示し、数A の高い電流密度
にも耐えられるといった特徴があり、CNT を
電気計測用の探針として用いれば、従来の金
属探針と比較して過剰な応力印加が低減でき
る可能性がある。そこで本研究では、特に金
属的な電気伝導性を示す多層 CNT を採用し、
TEM 内部で予め電解研磨法で先鋭化した W

探針の先端との接合させた CNT-W ナノ探針
（図 2(c)）を作製した。CNT と W 探針間を電
子線照射によるカーボン蒸着を行い固定し、
通電過熱により CNT を切断したところ、図
2(c)の TEM 像で示すような、先端径が 10 nm

以下の非常に先鋭化された CNT 探針が作製
できた。本探針と TEM 内 4 端子法を組み合わ
せれば、より小さいナノスケールで高精度な
計測が可能である。 

 

(2) TEM 内温度計測用熱電対の開発 

 ナノスケールの温度計測手法は、現在のと
ころ極めて限られた手法しかなく、先端ナノ
スケール材料の熱伝導評価を行うためには、
新たなナノスケール温度計測手法の開発が必
要不可欠である。そこで、本研究では、原子ス
ケールで微細構造評価が可能で、電気伝導評
価や元素分析の同時評価が可能な TEM 内で、
ナノスケールの熱電対の作製を試みた。熱電
対は 2 つの異なる材質のワイヤーで接点を作
り、その接点部分で温度を計測する手法であ
るが、TEM の試料室内は 2 T 程度の比較的高
い磁場環境下に晒されるため、着磁しない非

磁性体の材料を組み合わせる必要がある。そ
こで、本研究では、当初、熱電対用材料として
非磁性体である Cu-Ni および Cu 探針の組み
合わせを採用した。効率的にナノ探針を作製
するため、本研究では電解研磨法により、そ
れぞれのワイヤーの先鋭化を行った。Cu-Niお
よび Cu ワイヤーは、それぞれ、適度な濃度の
硫酸および硫酸銅を用いることで、図 3(a)の
Cu-Ni 探針のように先鋭化できることがわか
った。しかしながら、当初利用していた Cu 探 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

針は、電解研磨後の先端部の表面に凹凸が生
じる傾向があり、また小さい先端径の再現性
があまり高くなかったため、後に、Cu 探針に
替わる熱電対用探針として、図 3(b)に示すよ
うなより再現性の高い Cr-Ni を採用した。図
3(c)は Cr-Ni ワイヤーの先端部の TEM 像を示
しており、先端系が数 nm に及ぶものも作製
することができる。 

次に、作製した Cu-Ni および Cr-Ni 探針（ま
たは Cu 探針）を図 4(a)に示すように、2 探針
STM-TEM ホルダーに駆動電極として設置し 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

た。図 4(b)に示すように、TEM 内で両探針の
先端部を接合し、両探針間に数A の電流を印
加して溶接した。まず本熱電対の先端部に電
子線を照射したところ、熱電対の温度上昇に
起因する熱起電力が計測できた。バルクの本
熱電対のゼーベック係数から換算したところ、
約 20 K の温度上昇に相当する起電力が計測
された。 

 

① 開発した熱電対による通電下の CNT の 

温度変化の直接計測 

また、熱電対を利用した温度計測のデモン
ストレーションとして、図 5(b)の TEM 像に示
すように、固定電極上に支持させた多層 CNT

(b) (c) 

Cr-Ni tip 

図３ 電解研磨法で作製した熱電対用(a)Cu-Ni お

よび(b)Cr-Ni 微小探針の光学顕微鏡像と Cr-Ni の

先端部の TEM像. 

図４ (a) Cu-Ni、Cr-Ni探針および温度測定用の熱

伝導複合材料試料を設置した 2探針 STM-TEMホ

ルダーの先端部、(b)TEM 内で両探針の先端部を

通電加熱により溶接して作製したナノ熱電対の

TEM像. 

(a) (b) 



に熱電対（Cu と Cu-Ni 探針の組み合わせ）先
端部を接触させ、電流により CNT をジュール
加熱したときの温度上昇を直接計測した。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 5(a)に示す回路を用いて、CNT に電流を印
加した。印加電流値が所定の値に達したとこ
ろで、図 5(c)の TEM 像に示されるように、ジ
ュール熱により CNT が破断した。図 5(a)中の
回路に従い CNT に正方向に電流を印加した
ところ、図 6(a)中の赤い線（VP）で示された起
電力が熱電対間で計測された。一方で、負方 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

向に電流を印加した時の起電力は、図 6(a)中
の青い線（VN）で示される。図 5(a)の回路図中
に示されるように、実際には CNT に印加され
る電流値が、熱電対の一端を担う Cu 探針にも
印加されることが、その後の考察で明らかと
なり、Cu 探針内で生じる電圧降下が無視でき
ないことが分かった。そのため、起電力 VPか
ら VNを減算することで、図 6(b)に示されるよ
うな CNT への印加電流値の上昇に伴う正味
の熱電対先端部の温度上昇を計測することに
成功した。 

 

②  熱電対を利用した放熱用複合材料中の
アルミナフィラーにおけるフォノン伝導
の直接計測 

放熱用フィラーを熱伝導性の低いエポキシ
中に硬化させた複合材料試料に Cu-Ni および
Cr-Ni 探針で作製したナノ熱電対を、図 7(a)に
示すように物理的に点 M で接触させ、試料の
一部分（点 A）に電子線を絞って照射したと
きの起電力を計測した。その結果、図 7(c)中の
赤線で示すような起電力が生じた。一方で、
図 7(b)で示すように、熱電対先端部を 1 m 試
料から遠ざけて、試料中の点 A に同様の電流
密度の電子線を照射したところ、図 7(c)中の
青線で示されるような小さい起電力が生じた。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

非接触時の起電力は、試料の帯電に伴い生じ
ていると考えられる。これらの結果を基に、
接触時に計測した起電力から、非接触時に計
測した起電力を差し引くことで、フォノン伝
導を介して試料中を伝わった正味の温度変化
を算出することができた。 

 

本研究を通して、様々な TEM 内電気計測に
関する基盤的な技術が確立され、従来にない
ナノスケールの電気・熱計測が可能になりつ
つある。今後はこれらの技術をさらに発展さ
せることで、TEM を利用した微細構造・導電
性・熱の総合評価・同時評価が可能になり、
様々な先端材料が抱える個々の課題の解決が
期待される。 
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