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研究成果の概要：本研究では、多機能近接場ラマン分光ひずみ評価装置の開発を行った。特に、

微小開口プローブと金属チッププローブで近接場の発生条件を検討し、近接場光の発生、表面

形状、表面電位と成分分析の同時測定が可能な SNOM ヘッドとシステムを確立した。現状、ス

ペクトル強度が弱いためひずみ評価は困難であるが、シリコンでのチップ増強等、レーザー波

長を変える事で十分な強度が得られる可能性があり、今後更なる発展が期待できる。 
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１．研究開始当初の背景 

（1）背景 

近年、高速・低消費電力の次世代トランジ
スタの開発におけるひずみ制御や、バイオ圧
電材料の高効率化・高出力化のためのナノ機
構の評価等、生体材料から次世代半導体デバ
イス、遮熱コーティングなどナノレベルで構
造制御された材料開発が行われている。これ
らの製造プロセスや実稼動環境下において
は、各部位にひずみや応力が発生・集中・残
留し、材料の特性や寿命、性能や機能に大き
く影響を及ぼす。従って、これらの構造スケ
ールであるナノ空間分解能でひずみを定量
的に評価し、材料開発へフィードバックする

ことは、新規材料の創生や製造プロセスの開
発、材料の信頼性の確保に極めて重要となっ
ている。従って、従来の数10～数100ミクロ
ンの空間分解能ではなく、原子分解能に近い
数10ナノ領域以下の高空間分解能でひずみ
（応力）を定量的に評価できる技術の確立が
急務である。 

（2）国内外の関連する研究動向と位置づけ 

局所的なひずみ（応力）の測定技術に関す
る検討は国内外で数多くあり、1）X線、放射
光、中性子回折法、2）近接場光学法、3）EBSD

付き電子顕微鏡、4）透過型電子顕微鏡等が
挙げられる。1）はひずみや応力測定に多用
されているが、測定領域が大型放射光施設や
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最新細束X線技術で数10 m オーダーであり、
ナノ領域は未踏の領域である。 2）は数十ナ
ノ領域の相応力や応力不変量の測定で、ひず
み・応力成分の同定は未知である。3）、4）
は電子線を利用した手法で、空間分解能は高
いが、試料表面の状態に非常に敏感で、3）
はひずみ分解能が低く、4）は試料の薄片化
が必要であり、部材への適用には限界がある。 

以上の様に、どの手法も決定的な手法には
なり得ず、ナノレベルの空間分解能でひずみ
（応力）成分を同定できる技術、さらには同
レベルで表面トポロジーや電荷等、材料の局
所的変化や破壊過程を同時に観察できる技
術は皆無である。 

２．研究の目的 

本研究では、ナノレベルの空間分解能でひ
ずみ（応力）成分を同定できる多機能近接場
ラマン分光装置の開発を行い、近接場光の発
生の最適条件を模索するとともに、表面トポ
ロジーや電荷検出を同時に行う多機能化を
行った。これらの技術を用いて、圧電セラミ
ックスへの応用の可能性を探った。具体的に
は以下の３つである。 

（1）原子間力顕微鏡と顕微ラマン分光法の
複合化による近接場ラマン分光装置の開発
と数 10nm 空間分解能のひずみ（応力）測定
の可能性 

①原子間力顕微鏡と顕微ラマン分光法の複
合化による近接場ラマン分光装置の開発 

 ラマンスペクトルからひずみ成分を同定
する顕微ラマン分光法に、光の集光技術であ
る近接場光技術を融合した新しいひずみ評
価システムを構築する。 

②近接場ラマン散乱光の最適条件の模索 

ナノレベル微小細孔を有するプローブな
らびに金属チッププローブを数 10nm オーダ
ーで材料表面にアプローチし、発生する近接
場光を用いて、微小細孔径やアプローチ距離
等の装置の最適化を図る。 

③近接場ラマン散乱光によるナノ領域のひ
ずみ（応力）の可能性 

 近接場ラマン散乱光のラマンスペクトル
を検出し、ピークシフトから特定方向のひず
み測定の可能性を模索する。 

（2）ひずみ・表面トポロジー・表面電荷の
同時計測の多機能近接場ラマン分光装置の
開発 

構築したひずみ測定技術に、原子間力顕微
鏡による表面形状、原子間力顕微鏡・近接場
光による表面電荷の同時検出を目指す。特に、
ナノ分解能で、内部ひずみ・表面形状・電荷
のその場観察を実現する。 

（3）多機能近接場ラマン分光装置を用いた
圧電材料への応用 

圧電材料の機能発現（イオンの挙動：分極
反転）を関連する表面電荷、表面変位の同時
検出を行う。 

３．研究の方法 

（1）原子間力顕微鏡と顕微ラマン分光装置
の複合化による多機能近接場ラマン分光ひ
ずみ測定装置の開発 

①近接場光顕微鏡（SNOM）ヘッドとシステ
ムの開発 

本研究では所有の原子間力顕微鏡と顕微
ラマン分光装置を複合し、多機能近接場ラマ
ン分光ひずみ測定装置の開発を行った。近接
場光の分解能は、使用するプローブの先端径
および開口径に依存するが、近接場光の発生
にはプローブを試料表面に数 10nm～100nm

程度にアプローチする必要がある。そこで本
研究では、原子間力顕微鏡 (AFM：Atomic 

Force Microscope)のアプローチ技術を利用し
て、プローブを数 10nm～100nm へアプロー
チし、近接場光を発生させるとともに、顕微
ラマン分光法で開発したひずみ/応力測定技
術を加えることで AFM の機能である表面形
状マッピング測定が行える多機能近接場ラ
マン分光ひずみ装置の開発を行った。特に、
多機能化を実現できる近接場光顕微鏡
（SNOM）ヘッドとそのシステムの開発を行
った。本研究では、数 10nm 分解能を目標と
して装置開発を行う。 

②表面トポロジー評価による性能検証 

 SNOM ヘッドの性能評価には、AFM の形
状測定で行った。比較には、汎用の走査型プ
ローブ顕微鏡（島津製作所製：SPM-9500J3）
を使用した。測定用の標準試料には精密格子
板を用いた。試料形状を図 1 に示す。材質は
ソーダガラスで Au コーティングが施されて
おり、パターン形状は溝本数 1000±0.5本/mm 、
溝深さ 'H 100nm ±20nm，デューティー比

'd a = 0.5 0.2 となっている。開発した評価
用 SNOM ヘッドは、光てこの光路を決めるミ
ラーの位置変更ができるように加工が施さ
れているが、従来の AFM の光路とほぼ同じ
になるようにして表面形状マッピング測定
を行った。プローブ先端へのレーザー照射の
確認のための光軸調整は、実体顕微鏡を用い
て行った。レーザーはプローブ上方より入射
し，測定条件はコンタクトモードで，オペレ
ーティングポイントが 0.5V，走査速度 0.5Hz，
測定範囲は10 m 10 m  とした。 

（2）近接場ラマン散乱光の発生特性の評価 

①評価装置 

開発した SNOM ヘッドを用いて近接場ラ

 

図 1  性能評価用試料 



 

 

マン散乱光の評価を行った。評価には後述の
図７のシステムを用いた。(a)が全体図、(b)

が装置構成図となっている。この装置は必須
機能である近接場ラマンスペクトル測定を
重視し、顕微ラマン分光装置に原子間力顕微
鏡、粗動 z ステージ、微動 z ステージ、レー
ザー変位計、ファンクションシンセサイザー、
遮光フレームで構成されており、アプローチ
機構の部分は別途自作した。その装置を図２
に示す。試料へのアプローチは粗動 z ステー
ジと微動 z ステージを用いて行い、アプロー
チの制御には、AFM での制御機構である光て
この原理による汎用のシステムを使用し、試
料間距離の制御を行った。粗動 z ステージは
移動範囲 10mm で最小分解能 500nm である。
微動 z ステージは、ファンクションシンセサ
イザーを用いて電圧制御により移動量（最小
分解能 1nm）を与えた。さらに z 軸の移動距
離を図２ (b)に示すレーザー変位計（最小分
解能 20nm）にプローブと試料間距離を測定
した。測定時は、遮光フレームにより外部光
によるノイズを遮断する様に配慮されてい
る。  

②近接場プローブの形状の影響 

 微小開口プローブおよび金属チッププロ
ーブにおける近接場ラマンスペクトル測定
を行った。その試験概要を図３に示す。(a)が
微小開口プローブ、(b)が金属チッププローブ

である。微小開口プローブは開口径 100nm、
金属チッププローブは先端の曲率半径が
20nm である。試験は、試料をプローブへ段
階的に近づけていき、各位置でのラマンスペ
クトル測定をした。試料には、近接場ラマン
スペクトル測定が報告されている単結晶シ
リコン（Si）を用いた。   

実験条件は、微小開口プローブでは、対物
レンズ×40 のレンズ（NA：0.55）、レーザー
強度 10mW、測定時間 15s とし、測定範囲

l  500nm の領域を、測定間隔 25nm で測定
した。また金属チッププローブも、対物レン
ズ×40 のレンズ（NA：0.55）、レーザー強度
10mW 、測定時間 15s とし、測定範囲

l  20  m を 250nm 間隔で測定した。 

４．研究成果 

（1）多機能近接場ラマン分光ひずみ測定装
置の開発 

①近接場光顕微鏡（SNOM）ヘッドの開発と
表面トポロジーによる性能評価 

 汎用 AFM の表面形状の測定精度としては
ナノスケールでの精度が保証されているが、
AFM ヘッドを、近接場光を発生させるための
装置として顕微ラマン分光装置を組み込む 

(a) アプローチ機構 

   

(b) 変位測定 

図 2 近接場光評価用装置の外観 

 

(a) 微小開口プローブ (b) 金属チッププローブ 

図３ 近接場光の発生 

  

(a) 汎用の AFM ヘッド 

   
(b)  評価用 SNOM ヘッド 

図４ 開発した評価用 SNOM ヘッド 



 

 

 

   

(a) 多機能型 SNOM ヘッド鳥瞰図 

 

(b) SNOM ヘッド構成図 

   

(c) SNOM ヘッドとアプローチ機構 

図６ 開発した多機能型 SNOM ヘッド 

と、AFM ヘッド部と対物レンズで干渉が生じ
るため、近接場光を発生させるレーザー光を
入射することが困難であった。そこで二つの
ポイントを考慮し、独自の評価用 SNOM ヘッ
ドを製作した。一つ目がその場観察を行うた
めのひずみや荷重負荷用冶具を配置するス
ペースの確保、二つ目がミラーの位置を変更
し、近接場光の発生と表面形状の同時測定を
実現することである。これらを考慮して開発
した評価用 SNOM ヘッドを図４に示す。(a)

が従来型 AFM ヘッド、(b)が開発した評価用
SNOM ヘッドである。評価用 SNOM ヘッド
は四点曲げ冶具を挿入するスペースが確保
され、ひずみ・応力負荷に対応する構造とな
っている。またミラーの位置を変更すること
が可能となっており、対物レンズとの干渉を
回避できるようにした。さらにミラーの位置
の変更に伴いディテクターの位置を調節で
きるように配慮している。  

 評価用 SNOM ヘッドのアプローチ精度を
検証するため、同じ試料の表面形状マッピン
グを行い、汎用の AFM の測定結果と比較し
た。精密格子板における測定結果を図５に示
す。(a)が汎用の AFM、(b)が評価用 SNOM ヘ
ッドでの表面形状マッピングの測定結果で
ある。評価用 SNOM ヘッドにおいては、ディ
テクターが従来と同じレーザー強度を検出
し、さらに試料をアプローチする際の偏差電
圧も同様の傾向を示したことから、最適なレ
ーザー光路が明らかになった。標準試料の表
面形状を比較すると、汎用の AFM の測定結

果と同様のパターン形状を得られた。最大高
さにおいて若干の誤差を含むが、平均的には
同じであることから精度よく測定できてい
ることが確認できる。これより評価用 SNOM

ヘッドが従来の AFM と同等の性能を有する
と共に、このヘッドを用いることで、ナノ領
域へ高精度で試料へアプローチができるこ
とが確認された。 

②多機能近接場ラマン分光ひずみ測定装置
とそのシステム 

これらを考慮して改良を施した多機能型
SNOM ヘッドを図６に、構築したシステムを
図７に示す。図６ (a)が製作した多機能型
SNOM ヘッドの鳥瞰図で、(b)が SNOM ヘッ
ドの構成図、(c)がアプローチ機構の概略図で
ある。(a)、(b)で示す様に、アプローチ機構に
必要なレーザー・ミラー群と対物レンズが干
渉しないように配置し、ワーキングディスタ

 
(a) 汎用 AFM ヘッド 

 
(b) 評価用 SNOM ヘッド 

図５ 開発した評価用 SNOM ヘッドの 

表面形状測定性能の比較 



 

 

 

(a) 全体図 

 
(b) システム構成図 

図７ 開発した近接場ラマン分光顕微鏡と 

システム構成図 

 

図８ シリコンの近接場ラマンスペクトル

（25nm ずつアプローチ） 

 

図９ 単結晶シリコンのラマンスペクトル 

ンスが変わる対物レンズに対応する様にレ
ーザーの入射角度を任意の角度に変更でき
るようにした。それに伴い、フォトダイオー
ドについても位置調整できるよう配慮して
いる。(c)のアプローチ機構では、汎用の AFM

の機構を採用し、ナノ分解能で移動するステ
ージの上に配置している。図７のシステムは、
(a)が全体図、(b)がシステム構成図である。シ
ステムは、シングルモノクロメーターのラマ
ン分光装置と制御 PC、アプローチ用の SPM

装置と SNOM ヘッドで構成される。分光装置
には、回転可能な / 2 板、偏光板が複数搭載
されており、結晶方位等に合わせて、任意の
方向の散乱光を選択的に抽出することが可
能である。用いたレーザーは固体レーザーで
波長は 488nm である。 

（2）近接場ラマン散乱光の発生特性の評価 

微小開口プローブで得られた近接場ラマ
ンスペクトルを図８に示す。これは各測定点
における測定結果を段階的に示している。ま
た比較のため、単結晶シリコン（Si）のラマ
ンスペクトルを図９に示す。プローブが試料
表面に近づくにつれ、520cm

-1 の位置にピーク
が現れ、近接場ラマンスペクトルを確認する
ことができるが、散乱強度は非常に弱い。開
口型プローブでは、近接場光の高強度のラマ
ンスペクトルの取得が困難とされているた

め、微小開口プローブの場合、測定時間を長
くするだけでは困難であり、レーザーの高出
力化と波長の変更によるチップ増強、時間領
域 差 分 法 (FDTD ： Finite Difference Time  
Domain)法による開口形状の最適化や光学系
の改善など、実験と解析の両面からスループ
ットを高くする改良が必要であると考えら
れる。 

一方、図 10 に金属チッププローブにおけ
るチップ増強率を示す。金属チッププローブ
でチップ増強が無い場合には、ラマンスペク
トルと近接場ラマンスペクトルが混在する
形となる。そこで、ラマンスペクトル強度の
増強率について検討した。ラマンスペクトル
強度の増強率は、金属プローブがあるスペク
トルを金属チッププローブがない場合で除
したものであり、次式で定義した。 

/metal tipin metal tipoutnI I I  

ここで、 metal tip inI は金属プローブがある場合
のラマンスペクトル強度、 metal tipoutI は、金属
プローブがない場合のラマンスペクトル強
度である。 

ラマンスペクトルの強い増強は見られな
いものの、１倍以上のラマン散乱強度となっ
ており増強されるものの僅かである。これら
の原因は、レーザーの波長がチップ増強に最
適な波長でないことと金属プローブ先端に



 

 

 

(a) 結晶粒の表面形状 

 
(b) 結晶粒内の表面電位分布 

図 11 圧電セラミックスの表面電位評価 

 

図 10 単結晶シリコンの近接場ラマンスペ

クトル（金属チッププローブ） 

最適な位置でレーザーが集光されていない
ことが原因として考えられる。今後レーザー
の波長ならびに集光位置をナノ分解能で調
整可能とすることで、問題を解決できると考
えられる。 

（3）AFM プローブによる圧電セラミックス
の表面電位評価 

図 11 に、AFM による圧電セラミックスの
表面電位の評価例を示す。(a)が結晶粒ごとの
表面形状、(b)にそれに対応する表面電位を示
す。これらの評価においては、表面凹凸と同
時に表面電位を測定しており、圧電セラミッ
クスの様な機能性材料において、ナノからマ
イクロ領域における機能（ドメインスイッチ
ング）を評価するうえで非常に有用であるこ

とがわかる。また、この機能は AFM の機能
であるため、本研究で開発しシステムに組み
込むことが可能である。 

（4）まとめ 

本研究では、多機能近接場ラマン分光ひず
み評価装置の開発を行った。近接場の発生、
表面形状と成分分析の同時測定が可能な装
置を確立した。現状ではひずみ評価が困難で
あるが、シリコンの場合は 532nm のレーザー
を用いることでチップ増強が得られ、ひずみ
評価に十分なスペクトル強度が得られるも
のと考えられ、今後更なる発展が期待される。
また表面電位についても、AFM の機能として
組み込むことにより、さらなる多機能化の実
現が可能と考えられる。  
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