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研究成果の概要（和文）： 

透過型電子顕微鏡法、原子間力顕微鏡法、および走査トンネル顕微鏡法の複合機能原子直視
型顕微鏡法に、さらに光物性研究のための実験手法を組み入れた．一つのナノメートル構造の
原子配列をその場で直接観察し、さらにその光学的性質をはじめ電気的性質、力学的性質をす
べて同時に解析する手法を開発し、光ナノデバイス研究に応用できるようにした． 
 
研究成果の概要（英文）： 
 We incorporated the functions of spectroscopy for study of optical properties of 
nanostructures into a combined microscopy of transmission electron microscopy, 
atomic force microscopy and scanning tunneling microscopy. Atomic configurations of 
individual nanostructures were observed in situ by lattice imaging, and simultaneously, 
their optical, electrical and mechanical properties were evaluated by the combined 
microscopy. The method was applied to study of optical nanodevices. 
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１．研究開始当初の背景 
 ナノメートル構造の光物性が注目され、ナ

ノ構造個々の光物性の実験研究に関心が高

まっていた。当時、実験に用いることができ

る手法は近接場光顕微鏡法に限られていた。

その空間分解能は走査方向と垂直な方向に

対しては比較的高い分解能が得られるよう

に開発が進められ、数 10nm のナノデバイス

の個別分光が始められていた。ただし、走査

方向と平行な表面での空間分解能はプロー

ブ先端の凹凸の鋭さによって決まるため、こ

の方法の構造評価は、ナノ粒子を識別するだ
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けの段階にとどまっていた。また、近接場顕

微鏡法による観察は、走査プローブ顕微鏡法

の一般的特徴がそのまま該当し、構造観察は

表面形状だけに制限された。 

 

２．研究の目的 
個々のナノデバイスを個別に作製し、その

構造と物性を直接対応させ、その構造形成過

程、物性の起源や機構を明らかにできる素子

単位の研究法を開発することが本研究の目的

である。構造観察の空間分解能・時間分解能

を高めて、ナノデバイスの原子配列とそのダ

イナミックスを確実に捉え、その物性を構造

変化の過程も含めて構造別に解析できるよう

にし、新規な構造・物性を発見できる可能性

を増やし、同時に、ある構造形成に至る過程

とその条件を直接把握することをできるよう

にする。 

 本研究を開始するまでに、デバイス研究に

関わる 3 種の顕微鏡法、つまり、透過型電子

顕微鏡法、原子間力顕微鏡法、および走査ト

ンネル顕微鏡法、の複合機能原子直視型顕微

鏡法を開発してきた。本研究では、この複合

顕微鏡に、さらに光研究のための実験手法を

組み入れた。その具体的な目的は、一つのナ

ノデバイスを合成し、その原子ダイナミック

スをその場で直接観察し、さらにその光学的

性質をはじめ電気的性質、力学的性質をすべ

て同時に解析する手法を開発し、光ナノデバ

イス研究に応用することである。 
 
３．研究の方法 

ナノ粒子個別分光ステージを、複合機能型

原子直視顕微鏡に組み込み、原子直視観察下

での個別分光測定技法の基礎を完成させた。

ガス中蒸発法により、酸化亜鉛等半導体のナ

ノメートル粒子や薄膜を作製し、また、フラ

ーレン分子の繊維状結晶であるフラーレン

ナノウィスカーを液液界面法で合成し、熱処

理を施した。原子間力顕微鏡用のカンチレバ

ー探針の先に、上記のナノメートル構造物質

を堆積させ、本研究で開発した個別分光が可

能な透過型電子顕微鏡の観察試料室に挿入

した。高分解能電子顕微鏡格子像法で、この

探針先端を観察し、個別分光するナノ粒子を

選択した。この注目する粒子だけを個別に分

光するために、ピエゾ素子駆動によるマニピ

ュレータを用いて、その粒子だけをカンチレ

バー探針のもっとも突出した先端に移動さ

せた。探針近傍に電子線や励起レーザー光を

照射し、ナノ構造物質を発光させた。この照

射の際に、力学的に粒子を変形させ、歪みや

外形変化を高分解能観察した。こうした変形

の影響を調べ、発光と電気伝導の関係を調べ

た。また、発光時の原子ダイナミックスを発

光と同時に観察した。探針先端のナノ粒子に、

自作の近接場顕微鏡用の光ファイバー探針

を近づけ、発光を検出した。光ファイバープ

ローブに接続した分光器によって、その分光

を行った。 

 個別分光するときの粒子の操作と固定に

は、ナノサイズ先端の探針が必要であり、こ

うした探針作製について詳細に調べた。特に、

原子数個サイズの先端を持つ最も小さい先

端を有する探針を得るために、接触、変形、

破断などの機械的操作法によって、より小さ

な探針を作製し、探針の形成過程を原子レベ

ルで調べた。 

 

４．研究成果 

(1)手法開発 
 試料全域光照射系と光検知型ナノ試料制

御系を設計製作し、開発の母体機となる原子

直視顕微鏡主要部に組み入れた。その結果、

試料個別に、しかもその構造の動的変化を原

子レベルで観察しながら光学特性を研究で

きる手法を完成させた。 

(2)光物性研究のための単相ナノ接点、原子

ワイヤーのその場合成と個別物性解析 

最適化された試料操作と拡充された環境

変化により、光研究の素材としてのナノ接点

と原子ワイヤーのその場合成が可能になっ

た。例は、金、銀ナノワイヤー、カーボンナ

ノチューブ、フラーレンナノウィスカーなど

である。他の手法では解析できない電気伝導、

力学特性も明らかにした。 

後述するナノ粒子の個別分光では、個々の

ナノ粒子を微細探針で、検鏡・採光位置に移

動させなければならない。また、ナノ粒子に

応力を加えたときの歪みや塑性変形は、光学

的性質に影響するために、探針先端の変形と

その結果生じる微細探針形状を詳細に調べ

なければならないことが、本研究の実施によ

りわかった。このため、機械的操作による金

属探針や、フラーレンナノウィスカー、およ

びフラーレンナノカプセルの変形について

詳細に調べた。こうした機械的操作によって、

従来用いられているエレクトロマイグレー

ションによる手法よりも細い、数原子レベル

の探針が作製できることがわかった。これは

ナノ粒子の個別分光も含め、ナノ粒子の探針

操作が必要な技術全般に応用できる重要な

成果である。 

(3)カーボンナノカプセルの合成と発光 

フラーレン分子が繊維状に結晶配列する

フラーレンナノウィスカーを加熱して得ら



 

 

れる非晶質ウイスカーを、本手法で用いて 1

本ずつ通電すると、数原子層の隔壁からなる

カーボンナノカプセルに変化し、1.8 eV を

中心に発光することを見出した。 出発材料

であるフラーレンナノウィスカーは、ごく簡

便な溶液界面析出法で大量に合成できる。本

研究結果は、この材料初めての応用性の高い

光学特性の発見となった。 

(4)酸化亜鉛微粒子の個別分光 

透過型電子顕微鏡では、電子線を直径 0.2 

nm まで容易に収束できるため、個別分光では、

酸化亜鉛微粒子に、この電子線を用いたカソ

ードルミネッセンスを生じさせた。近接場顕

微鏡プローブを、酸化亜鉛粒子個々に接近さ

せ、個別に分光測定をした(図 1)。構造観察

の原子分解能は、格子像レベルに達し、酸化

亜鉛の(100)格子縞が明瞭に観察された。こ

の空間分解能を保ったまま、130 K の低温発

光測定が可能となり、集合試料から集積され

るカソードルミネッセンスの要素である粒

子個別の発光スペクトルを見出すことがで

きるようになった（図 2）。粒子個別の分光結

果を集計していくと、粒子集合体の広域から

からの分光結果に近づいていくことがわか

った。すなわち、従来測定されていた、集合

体からの分光スペクトルを構成要素に分解

し、かつその発光源の構造を同定することが、

本手法の開発によって初めてできるように

なった。 

近接場顕微鏡プローブを用いたフォトル

ミネッセンスの個別分光についても、紫外光

領域まで、照射と分光ができるようになった。 

 ナノ構造を原子レベルで観察し、その構造

を把握するとともに、各構造個別に光スペク

トルを検出するという、ナノ工学研究の求め

る実験を実現することができた。 
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