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研究成果の概要（和文）：１）ラマン光を効率的に励起するため、ギャップモードによる増強電場を用いる。試
料として、銀(Ag)表面上に吸着させた銅フタロシアニン分子やペンタセン分子を取り上げた。金属探針として
は、金(Au)コート探針を用いた。２）ラマン光による力を最も高感度に測定できる条件を実験的に検討した。ラ
マン光による力は、カンチレバーの周波数シフトに現れる変調成分の探針・試料間距離依存性より導出した。
３）銅フタロシアニン分子のラマン光の分布を高分解能に観察することを試みたが、信号対雑音比が十分ではな
く、明瞭なラマン光の信号は得られていない。信号対雑音比をさらに改善するための方策についての検討が必要
とされる。

研究成果の概要（英文）：(1) In order to excite Raman light efficiently, an enhanced electric field 
by gap mode is used. Copper phthalocyanine and pentacene molecules adsorbed on silver (Ag) surfaces 
were used as samples. A gold (Au)-coated tip was used as a metal probe. (2) We experimentally 
investigated the conditions under which the Raman force can be measured with the highest 
sensitivity. The Raman force was derived from the tip-to-sample distance dependence of the 
modulation component of the cantilever frequency shift.  (3) We attempted to observe the Raman light
 distribution of copper phthalocyanine molecules with high resolution, but the signal-to-noise ratio
 was not sufficient and a clear Raman light signal was not obtained. Further study is needed on how 
to improve the signal-to-noise ratio further.

研究分野：走査型プローブ顕微鏡

キーワード： 光誘起力顕微鏡
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研究成果の学術的意義や社会的意義
原子レベルでの物質と光との相互作用に関する科学は、学術的研究課題の宝庫である。本研究の成功により、従
来の常識を覆す新しい物理現象や機能を発見できる。このような発見は、新しい概念に基づく新材料や新デバイ
スの創製につながると期待される。また、このような革新的な研究手法の出現は、光物性研究の仕方を質的に変
える可能性がある。本研究は、21世紀の環境・エネルギー分野の発展を支える基礎的研究として必要不可欠であ
り、持続可能な社会の発展に貢献する触媒研究や材料開発研究の飛躍的な推進を可能とする。

※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 
ラマン効果（図１）は、分子や結晶の振動準位や回転準位
などの分光において最も広く用いられている現象の一つであ
る。これまで、物質近傍に局在するラマン散乱光（近接場ラ
マン光）を検出し、回折限界を超える近接場ラマン光学顕微
鏡を実現しようとする試みが行われてきた。しかし、金属探
針の先端に光を照射し増強電場を発生させ、近接場ラマン光
を伝搬光に変換する方式では、原子分解能(0.2nm 以下)での
観察は困難であった。 
これまで申請者は、力を用いて物質表面の構造を原子レベ
ルで観察する原子間力顕微鏡に関する研究を推進し、力学的
に原子種を同定できることなどを解明してきた。 
最近、申請者は、物質表面に局在する光（近接場光）の強度
分布を力として検出するという新しい概念の光学顕微鏡（光
誘起力顕微鏡）について研究を行っている。この光誘起力顕微
鏡では、物質表面への光照射により誘起される双極子と、原子
間力顕微鏡の金属探針（力センサー）に誘起される双極子との
間の双極子・双極子相互作用を力として検出する（図２）。こ
の光誘起力顕微鏡で高分解能観察が可能かどうかを実験的に
検討し、金(Au)薄膜表面上の量子ドットに局在する近接場光
を 1 nm 以下の空間分解能で測定することに成功した。また、
銀(Ag)表面に局在する近接場光を原子分解能で測定すること
に世界で初めて成功した。この顕微鏡にさらに分子の振動準
位などの化学分析の機能を付加することができれば、その有
用性を飛躍的に高めることができる。 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は、「物質表面の構造と振動準位を原子分解能で観察可能な次世代の近接場ラマ
ン光学顕微鏡を開発すると共に、その原子分解能観察の条件を解明すること」にある。具体的課
題は、以下の３点である。 
１）ラマン光を力として高分解能に観察するための条件を理論的に解明する。 
２）ラマン光を力として高分解能に観察するための条件を実験的に解明する。 
３）現有の極低温環境で動作する光誘起力顕微鏡の様々な構成要素を低ノイズ化し、ラマン光
を力として高分解能に測定することを実験的に検討する。 

 
３．研究の方法 
令和４年度は、まず、ラマン光の高感度測定を制限している因子（ラマン光から力への変換効
率や、カンチレバーの変位検出計の雑音、カンチレバーのバネ定数や振動振幅などの測定条件）
を理論的に検討し、高感度測定のための条件を理論的に検討した。次に、ラマン光を効率的に励
起するため、誘導ラマン効果を用いた光照射系を実現した。令和５年度は、まず、ラマン光を測
定するための試料を準備した。試料としては、Ag(001)表面上に吸着させた銅フタロシアニン分
子などを取り上げた。金属探針としては、Au コート探針を用いた。次に、ラマン光を最も高感
度に測定するための条件を実験的に検討した。最後に、銅フタロシアニン分子などのラマン光の
分布を高分解能に測定することを検討した。 
 
４．研究成果 
 
１）ラマン光の最適観察条件の理論的検討 
ラマン光を高感度に測定するために制限している因子（ラマン光から力への変換効率や、レーザ
ー光の線幅、カンチレバーの変位検出計の雑音、カンチレバーのバネ定数や振動振幅などの測定
条件）を理論的に検討し、高感度測定のための条件を求め
た。その結果、ラマン光を高分解能に測定するためには、
高周波数の光強度変調を用いるヘテロダイン周波数変調
法を用いているため、カンチレバーの振動振幅に最適な値
が存在することを見出した。 
 
２）カンチレバーの変位検出計の低ノイズ化 
ラマン光を高感度に測定するため、カンチレバーの変位検
出計を低ノイズ化した（図３）。具体的には、光源として戻

 

図２ 光誘起力顕微鏡 

 
図３ 変位検出系 

 
図１ ラマン効果 



り光による影響が受けにくい半導体レーザを用い
て、変位検出計を低ノイズ化（20fm/Hz以下のノイ
ズ密度）した。 
 
３）誘導ラマン効果を用いる光照射系の実現 
ラマン光を効率的に励起するため、誘導ラマン効果
を用いた光照射系を実現した（図４）。この場合、照
射する２波長の光（ポンプ光とストークス光）のエ
ネルギー差を分子の振動エネルギー(ℏω)に一致させ
た。 
 
４）ラマン光測定のための試料準備 
ラマン光を効率的に励起するため、ギャップモードによる増強
電場を用いる。試料として、銀(Ag)の(001)表面上に吸着させた
銅フタロシアニン分子（図５）を取り上げた。金属探針として
は、金(Au)コート探針を用いた。 
 
５）ラマン光の最適観察条件の実験的検討 
ラマン光による力を最も高感度
に測定できる条件を実験的に検
討した。ラマン光による力を測
定するため、ヘテロダイン周波
数変調方式の誘導ラマン顕微鏡
を構築した（図６）。ラマン光に
よる力は、カンチレバーの周波
数シフトに現れる変調成分の探
針・試料間距離依存性より導出
した。 
 
６）近接場ラマン光学顕微鏡の高分解能観察の試み 
開発した極低温・超高真空環境で動作する誘起ラマン顕微
鏡（図７）を用いて、銅フタロシアニン分子のラマン光の
分布を高分解能に観察することを試みた。しかしながら、
信号対雑音比が十分ではなく、明瞭なラマン光の信号は得
られていない。信号対雑音比をさらに改善するための方策
についての検討が必要とされる。 
  

 
 
 
 
 
 

 

 
図４ 誘導ラマン効果 

 
図５ 銅フタロシアニン分

 
図７ 極低温・超高真空環境で
動作する誘起ラマン顕微鏡 

 
図６ ヘテロダイン周波数変調方式の誘導ラマン顕微鏡 
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