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研究成果の概要（和文）：　原子スケールで鋭利な探針を試料に接近させて表面の凹凸や物性を計測する走査型
プローブ顕微鏡（SPM）は、ナノテクノロジー・科学技術の発展に大きく貢献してきた。SPMが持つ原子レベルの
高分解能を活かしながら、表面電子状態を解析する手法としてSPMがさらに進化することが期待されている。本
研究では、SPMの一つ、非接触原子間力顕微鏡（nc-AFM）に基づいた計測で、散逸エネルギーの感度を向上さ
せ、またチャージアンプ（CA）を併用することで、信号の解析を進め、探針－試料間の相互作用力を起源とした
現象、および、静電容量と接触電位差を起源とした物性を原子レベルの分解能で測定した。

研究成果の概要（英文）：Scanning probe microscopy (SPM) has successfully contributed to the 
evolution of nanotechnology and nanoscience, which provides us with surface topographic images, 
including nanoscale surface properties, of a great number of materials by approaching an 
atomically-sharpened tip to the sample surface. Nowadays, the further developments of SPM are 
intensively expected in regard to the nanoscale surface characterization. In this study, we improved
 the sensitivity of mechanical dissipation energy in a non-contact atomic force microscopy (nc-AFM) 
system, and installed a wide-band charge amplifier (CA) to the system, in order to extend the 
potential of the nanoscale characterization of nc-AFM. Atomic-scale capacitance and contact 
potential difference between the nc-AFM tip and a Si(111)-7×7 surface were analyzed, as a 
demonstration. CA maps exhibited atomic-scale contrast at a fast scanning rate, indicating the 
usefulness of our developed methods.

研究分野：ナノ表面科学

キーワード： 走査プローブ顕微鏡　表面・界面物性　電荷移動　エネルギー散逸　分子計測
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１． 研究開始当初の背景 
 原子スケールで鋭利な探針を試料に接近
させて「なぞる」ように表面の凹凸や物性
を計測する走査型プローブ顕微鏡（SPM）
は、ナノテクノロジー・科学技術の発展に
大きく貢献してきた。本研究の開始時も、
また現在も、SPMのさらなる進化が期待さ
れている。究極の分解能である原子分解能
を有する SPMの代表格に、走査型トンネル
顕微鏡（STM）と非接触原子間力顕微鏡
（nc-AFM）がある。SPMの源泉である STM
の登場以降、ピエゾ素子を利用して探針の
位置を 3次元的に精度良く制御し、試料表
面を探針で走査する手法が確立された。
STM では探針と試料の間に流れるトンネ
ル電流の探針—試料間距離依存性を利用す
る。探針−試料間距離が接近するとトンネル
電流は急激に増大する。従って、トンネル
電流を一定に保つことで、探針−試料間距離
を一定にすることができる。STMは電気伝
導性を有する試料が対象となる。STMで利
用するトンネル電流は、探針−試料間距離が
約 5 Å以下になると、その距離依存性が急
激に減少する。このような近距離で STMを
動作させることは容易ではない。一方、探
針と試料の間に働く力を非接触で高感度検
出して探針—試料間距離の制御に利用する
nc-AFM は、絶縁体試料にも適応できるの
で、広汎な応用が期待されている。また、
探針先端の原子と表面の原子の間で働く化
学的相互作用力は約 5 Å 以下の探針−試料
間距離で急激に増大する。従って、nc-AFM
を土台に探針を試料面上に接近させたとき
の各種の物理的応答を計測すれば、試料の
電気伝導性に拘わることなく、原子レベル
以上の超高精度であたかも原子に「触れる」
ように試料表面の物性を評価できるように
なる。但し、その距離では探針先端の原子
と試料表面の原子間に働く力によって各原
子の位置が変位し、表面原子の表面拡散が
誘起され、場合によっては探針との間で原
子の授受が起こり得る。このような描像の
下、nc-AFMを利用して、従来にない「個々
の原子」の操作や状態測定が行われるなど、
新しい原子・分子の科学技術の可能性が広
がっている。 
 「個々の原子」の状態測定として、本研
究開始当初までに、nc-AFM を用いた電流
や力学的散逸エネルギーの同時計測が達成
されている。また、nc-AFM を利用して、
探針と試料間の電位を変調させて、その変
調による静電気力が最小になる静的印加電
圧を計測することで局所的接触電位差
（CPD）を求めるケルビンプローブ力顕微
鏡（KPFM）が開発された。磁場の印加や、
光・放射光やマイクロ波で表面を励起しな
がらその応答を調べる手法、力を検出する
カンチレバーの高調波振動を利用して力感
度を向上させる手法も開発されている。原
子レベルでの新規な物性探索のツールとし

て、nc-AFM をプラットフォームとした計
測法の発展が期待されている。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、研究代表者らが開発してきた
SPM の独自技術（SPM 探針と試料間の距離
および印加電圧に対する両者間の相互作用
力・電流・エネルギー散逸の高感度計測技術、
探針の先鋭化・清浄化技術）を基に、SPM探
針先端と試料表面の間に挟持されている１
分子の電気伝導インピーダンス特性、とくに
静電容量の変化と電荷移動に伴う過渡電流
をナノ力学的に高感度（aF (10-18ファラッド) 
以下のオーダ）・高速で計測する手法を開拓
する。これらの手法により、固体表面上の１
分子の電子状態の変化（電荷分布や印加電圧
に対する電荷応答）を解析する。本手法の開
発によって、力学的変化に対する１分子の電
荷応答を解析し、個々の分子の力学的・電子
的特性を活用したデバイスの創製、1 分子を
介した 2物体間の接合・界面形成の科学の発
展に貢献する。 
 
３．研究の方法 
 独自開発の２台の nc-AFM（室温動作、
超高真空（1×10-11 Torr））を利用して実験
を進めた。一方はピエゾ抵抗効果 Siカンチ
レバーを力センサーとし、もう一方は音叉
型水晶振動子（tuning fork (TF)）を力セン
サーとしたものである。nc-AFM では、力
センサーをその固有振動数で励振し続ける。
センサー端には原子スケールで鋭利な導電
性探針（それぞれ、Si、W）が取り付けら
れている。探針−試料間距離が接近すると、
探針と試料間の相互作用力に応じてカンチ
レバーの固有振動数が変化する。この固有
振動数の僅かな変化をフェーズロックドル
ープ（PLL）で計測し、相互作用力を捉え
る。その際、探針と試料間に電圧を印加す
ると、探針—試料間の静電容量の変化、即ち、
試料表面への探針の接近によって変位電流
が流れる。この変位電流を捉える。探針と
試料間で電荷の移動が起きれば、この電気
容量を通じて電圧が変化する。その計測方
法の一つは、カンチレバーを一定振幅で励
振し続けるために必要な力学的エネルギー
の変化の計測である。変位電流が流れると、
探針—試料を含めた回路系の抵抗で発熱が
起こり、その分、励振の力学エネルギーが
失われる（以降、散逸エネルギーを呼ぶ）。
従って、散逸エネルギーを計測することで、
変位電流を調べることができる。もう一つ
は、高速応答の電荷敏感増幅器（チャージ
アンプ）を用いる方法である。nc-AFM で
の電流同時測定の場合に利用する電流アン
プの代わりに、チャージアンプを取り付け
る。カンチレバーの固有振動数で高速に変
化する変位電流を、チャージアンプに貯ま
る電荷の変化として捉える。 
 



４．研究成果 
 ピエゾ抵抗 Si カンチレバーを力センサー
として利用した nc-AFMでは、相互作用力と
トンネル電流、散逸エネルギーの同時測定を、
TF を力センサーとして利用した nc-AFM で
は、相互作用力とチャージアンプの出力を測
定した。試料は主に超高真空中で清浄化した
Si(111)-(7×7)表面であり、水素分子を解離さ
せて原子状水素を吸着させた表面、水分子を
吸着させた表面、ターフェニル分子を吸着さ
せた Si(001)-(2×1)表面、二酸化チタン表面を
大気中で SiOや水蒸気修飾した表面および生
体適合性を持つ表面なども調製した。ピエゾ
抵抗効果 Si カンチレバーを超高真空中で加
熱することによって、振動子としての力学特
性を表す Q値が極めて大きくなり、散逸エネ
ルギーの感度が向上し、散逸エネルギー計測
の確度を向上させることができた。散逸エネ
ルギーの印加電圧と探針—試料間距離の変化
に対する応答から、探針と試料間の静電容量
を算出した。特徴として、トンネル電流が検
出されない程に探針と試料表面が離れてい
るときは、静電気力による力センサーの共振
周波数の変化が散逸エネルギーに比例する
こと見出した。この関係を古典的電極モデル
に基づき、散逸エネルギーが試料と探針の間
の静電容量によってもたらされると仮定し、
定式化した。また、トンネル電流が流れ出す
と、散逸エネルギーに特異な現象が現れるこ
とを見出した。これらの効果を考慮して、表
面吸着 Si 原子と探針先端原子の化学的相互
作用による散逸エネルギーの表面内での変
化を明瞭に描きだした。主には、表面原子の
表面拡散のポテンシャル変化に関連してい
ると推測している。 
 高速チャージアンプを利用した変位電流
応答の同時測定では、探針と試料間の高さを
一定に保つ nc-AFMのモードで、また印加電
圧は０Vで探針を走査して、チャージアンプ
の出力に Si(111)-(7×7)表面の原子像が観察さ
れることを確認した。接触電位差（VCPD）や
試料探針間の静電容量（C）を考慮したモデ
ルを、電荷の変化（∆q）と印加電圧（V）の
関係式：∆q = C ∆(V+VCPD) + (V+VCPD) ∆ C）を
基に打ち立て、KPFMよりも高速に原子レベ
ルで CPD 変化を画像化できたことを示した
（この成果を APEX 誌に発表し、注目論文
（Spotlights）に選定された．（図参照））。ま
た、探針の一サイクルでのチャージアンプの
応答から、静電容量の探針—距離依存性を測
れることも示した。但し、まだ十分な S/N比
が得られていない。散逸エネルギーの計測の
感度向上が重要なことから、TFの音叉のバラ
ンスを取り直す改良をした力センサーも開
発した。金ナノ接点を試料とした散逸エネル
ギー計測への展開も行った。まとめとして、
SPM 法における力学的散逸エネルギー測定
の可能性を進展させ、静電容量に基づく原子
分解能観察の道を開くことができた。 
 

 
図 チャージアンプを用いた nc-AFM（TF力
センサー利用）の概念図と、チャージアンプ
の出力で描きだされた Si(111)-(7×7)表面の原
子配列像。 
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