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研究成果の概要（和文）：走査トンネル顕微鏡と原子間力顕微鏡の複合装置を基盤として、探針から試料表面に
注入した局所電荷（電子・正孔）の緩和ダイナミクスを計測する手法（時間分解走査プローブ顕微鏡）を開発し
た。本装置の原理を半導体表面上で検証した結果、過渡的な局所電荷の発生に伴う静電気力の変調を周波数シフ
ト量として検出することに成功した。一方、金属表面上での検証結果から、検出された静電気力の変調は、試料
表面から探針へ注入された過渡的電荷に由来する（つまり、本装置は、探針に注入された局所電荷の緩和を計測
している）ことが明らかとなった。

研究成果の概要（英文）：Based on combined scanning tunneling microscopy and atomic force microscopy,
 we have developed time-resolved-scanning probe microscopy to measure the dynamics of local 
electron/hole-relaxation. The principle of our method has been verified, using semiconductor surface
 as the test sample. It was revealed that our system can detect the tip-sample electrostatic force 
modulated by the local transient electron/hole. On the other hand, the experiment on the metal 
surface revealed that the modulation is due to the electron/hole within the probe tip. That is, at 
present, our system detects the relaxation of electron/hole within the probe tip, not the sample 
surface.

研究分野：総合理工
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１．研究開始当初の背景 

近年、ナノテクノロジーの飛躍的な進歩に
伴い、構造の特異性・新規性に基づいた高機
能な電子デバイスの開発が進んでいる。この
ような進展には、構造をナノスケールで同定
したうえで、デバイスを設計・構築できるよ
うになった点が大きく寄与している。一方、
デバイス動作を担う電荷（電子や正孔など）
の挙動は、それがデバイスの微視的な構造に
左右されるにも関わらず、未だマクロに平均
化された量としての検出が主流である。デバ
イス開発の更なる進展には、ナノスケールで
の構造評価・制御技術と併せて、作成したデ
バイスの電子的応答を高い空間・時間分解能
を以て評価し、動作特性を微視的構造と対応
させて精密に分析する技術が不可欠である。 

STM や AFM に代表される走査プローブ顕
微鏡(SPM)は、物質の微視的な構造・物性をナ
ノスケールで分析することができる。その利
用は、物理学や化学等の基礎分野から材料工
学や生体科学等の応用分野まで多岐にわた
る。過去に申請者は、AFM を基盤とした新し
い顕微鏡法を開発し、これにより、物体同士
に働く静電気力を精密に測定することに成
功した。本装置の特徴は、鋭い針(探針)が取
り付けられたカンチレバーを表面近傍で振
動させながら、それに同期したパルス電圧を
試料へ印可する点にある。申請者は、本シス
テムに導電性カンチレバーを用いることで、
デバイス内の高速な局所電荷の応答を追跡
可能な時間分解 SPM(TR-SPM)を実現できると
考え、本研究の着想に至った。  
 

２．研究の目的 

本研究では、AFM/STM を基盤として、ナノ
メートル領域に生じた電子・正孔の高速な密
度変化を、静電気力を介して時間分解測定す
る手法(TR-SPM)を確立する。具体的な研究の
柱は以下の二点にある。 
① AFM と STM システムを基盤に TR-SPM シス
テムの構築を行い、動作検証を行う。 
② 構築した TR-SPM システムを活用して、局
所電荷の緩和過程を計測可能か検証する。 

 

３．研究の方法 

図 1 に 本 TR-SPM の原理を示す。導電性
カンチレバーを試料表面近傍で振動させる。
これにより、探針が表面に近接した極僅かな
時間だけトンネル電流(ポンプ電流)を流す。

一方、カンチレバー振動を基準に特定の遅延
を掛けたパルス電圧(プローブ電圧)を試料
に印加し、探針-表面間に生じる静電気力を
測定する。静電気力は過渡的な電荷の密度に
応じて変調される。従って、プローブ電圧の
遅延時間を調整すれば、ポンプ電流から一定
時間後の電荷密度の情報が得られる。 
 
４．研究成果 
(1) STM と AFM を基盤とした TR-SPM の構築を
行った。図 2 に、本研究で構築した TR-SPM
の概要を示す。本装置は、①AFM/STM (図 2 実
線枠)、②プローブ電圧出力系 (図 2 破線枠)、
から構成される。①には、光干渉方式の超高
真空 AFM/STM を用いた。導電性カンチレバー
には、Si レバーを Pt-Ir で被覆したものを用
いた。AFM 測定では周波数変調モードを採用
した。一方②は、パルス電圧を出力させる任
意波形発生器(アジレントテクノロジー製, 
81180A)およびカンチレバー振動に同期させ
たパルス電圧をモニターするオシロスコー
プ(アジレントテクノロジー製, DSOX3032A)
から成る。パルス電圧の振幅・遅延時間は、
自作のプログラムにより制御した。 
 
(2) 本装置を用いて、ポンプ電流の時間幅を
計測した。実験では、試料に Si(111)-(7x7)
表面を用いた。カンチレバーを 300kHz で振
動させながら、任意波形発生器から出力させ
たパルス電圧(振幅0V→1V,時間幅25ナノ秒)
の遅延時間(td)を、カンチレバー振動周期
(3.3 マイクロ秒)に渡って掃引させた。これ
により、電圧印可のタイミングと探針が表面

図 1  TR-SPM の測定原理 

図 2  TR-SPM のブロックダイヤグラム 

図 3  ポンプ電流の時間幅 



に最近接するタイミングが一致した場合
(td=0)にのみ、トンネル電流が流れる。図 3
に、本測定で得られたポンプ電流の遅延時間
依存性を示す。ポンプ電流は遅延時間に対し
てガウス型形状となる。半値幅から、本装置
では、時間幅が 89 ナノ秒のポンプ電流を探
針-試料間に流せることが明らかとなった。
ポンプ電流の時間幅は、カンチレバーの振動
周波数、およびパルス電圧の時間幅を短くす
れば、さらに短くなると期待できる。 
 
(3) 本装置で、局所電荷の緩和を測定可能か
検 証 し た 。 テ ス ト 試 料 に は 引 き 続 き
Si(111)-(7x7)表面を使用した。(2)と同様に、
カンチレバーを表面近傍で振動させながら、
tdをカンチレバー振動周期に渡り掃引した。
その際、トンネル電流と同時に、カンチレバ
ー共振周波数シフト(Δf)も測定した。Δf は
探針-表面間の静電気力に依存して変調され
る。したがって、過渡的な局所電荷を検出で
きれば、それが原点(td=0)に対して非対称な
曲線として反映されると期待できる。図 4に、
実験で得られたΔf(td)曲線を示す。探針は
td<0 の領域で試料表面へ近づき、td=0 近傍で
は表面に最近接する(その際、ポンプ電流が
流れる)。さらに td＞0以降では、探針は試料
から遠ざかる。図では、Δf(td)曲線が原点に
対して非対称な形状であることが確認でき
る。この結果は、本装置がポンプ電流に伴う
静電気力の変調を検出していることを示す。 
 
(4) (3)で得られた非対称なΔf(td)曲線は、
電荷を注入後、数マイクロ秒に及んでいる。
本結果は、静電気力変調の持続時間(つまり
電荷の緩和寿命)が数マイクロ秒であること
を意味する。しかしながら、この寿命は、
Si(111)の電子構造を考慮すると長すぎる。
この要因には、過渡的な電荷が、試料ではな
く、探針に注入されたものである可能性があ
る。原理上、本装置は、試料および探針の双
方に注入された電荷を静電気力の変調とし
て検出する。つまり、探針もしくは試料表面
のいずれかの電荷の内、緩和寿命の長い方が

非対称なΔf(td)曲線として反映される。 
以上の考察を検証するため、より導電性の

高い金属表面[Cu(111)]を対象に(3)と同様
の測定を行った。Cu(111)表面は、予め超高
真空中でのイオンスパッタリング・アニーリ
ング処理を施し、原子レベルで平坦且つ清浄
な表面を確認した。その結果、Cu(111)表面
においても、非対称なΔf(td)曲線が得られた
（図 5 参照）。この結果は、試料から探針へ注
入された電荷が探針上で捕獲され、それが静
電気力の変調として検出されたことを示す。 

探針上で電荷が捕獲される原因として、探
針表面の不純物が考えられる。したがって、
試料での電荷の緩和を検出するには、探針の
清浄化処理を改善する必要がある。本実験で
は、探針清浄化(イオンスパッタリング)の条
件を系統的に変化させて、不純物の除去を試
みたが、現段階で、最適条件は見つかってい
ない。今後は、上記結果を論文としてまとめ
ると共に、電子衝撃法も含めた探針の清浄化
を予定している。 
 
(5)まとめと展望:本研究では、STM/AFM を基
盤とした TR-SPM の構築およびその動作原理
の検証を行った。過渡的な局所電荷に由来す
る静電気力の変調をΔf として検出すること
に成功した。一方、Cu(111)を用いた実験か
ら、静電気力の変調は、試料から探針に注入
された電荷に由来することが明らかとなっ
た。今後、試料表面に注入された局所電荷の
緩和過程の測定に向けて、①サブナノ秒の時
間幅を有するパルス電圧の利用、②高共振周
波数カンチレバーの利用、③探針清浄化法の
検討 (イオンスパッタリング法と電子衝撃
法の併用)、を予定している。 
 
５．主な発表論文等 
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