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研究成果の概要（和文）：走査プローブ顕微鏡はとても鋭い探針を使って一つ一つの原子を見ることができる顕
微鏡である。ただ見るだけではなく、その探針で触ることで原子を一つ一つ動かすことができる。今回、走査プ
ローブ顕微鏡を2台立ち上げ、STOと呼ばれる絶縁体表面で原子のスイッチを実現した。また、TiO2と呼ばれる絶
縁体表面上の薄膜でミクロの原子構造がマクロな電気伝導に与える影響を確かめた。本研究計画の最終目標であ
る原子スケールの電気伝導を可視化する4探針走査トンネル電位計の開発が大きく進展した。

研究成果の概要（英文）：Scanning probe microscope is capable of observing an atom by using very 
sharp probe. Not only obseving an atom, the microscope can move an atom one by one by using the 
probe. Here, we assembled two scanning probe sicroscopes, realized an atomic-size switch on STO 
insulating substrate. In addition, on TiO2 insulating substrate, we found that microscopic atomic 
structure affect to the macroscopic electrical transport. The final goal of this research proposal, 
development of 4-probe scanning tunneling potentiometor which is capable of visualizing atomic scale
 electrical transport, has made great progress,

研究分野： 表面科学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
近年、半導体素子の微細化が急速に進み、より高速でより大容量になるなるなど性能の向上が劇的に進んでい
る。しかしながら、このようなトップダウン式のやり方は微細化が原子スケールに近づくにつれて限界を迎え
る。そのため、原子一つ一つから素子を組み立てるボトムアップ式のナノテクノロジーが注目されている。そこ
で重要となるのが、原子スケールでのエレクトロニクスの基礎の科学である。
研究成果のSTO基板上の原子スイッチは、原子数個のメモリーであり、その基礎となる。さらに、TiO2基盤上の
電気伝導や開発進行中の4探針STPは、原子スケールの構造がマクロな電気伝導にどのような影響を与えるかを明
らかにする。

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
 
ノーベル物理学賞に輝いた走査トンネル顕微鏡（STM）は、鋭い探針を 1nm 以下まで対象に

近づけてトンネル電流を検出し、原子スケールで電子状態を画像化する顕微鏡である。また、原
子間力顕微鏡（AFM）は、探針を数Åまで対象に近づけて数 nN の原子間の力を検出し、STM
以上の分解能で原子構造や分子骨格を画像化する顕微鏡である。 
これらの顕微鏡は探針を用いるため、探針で対象を“触る”ことで原子を一つ一つ動かす原子

操作が可能な点が他の顕微鏡にはない特徴である。特に、原子操作によって 2 つの基底状態の
間で変形するものは原子スイッチと呼ばれる。1991 年に世界初の原子スイッチ（D. Eigler, et 
al., Nature 352, 600 (1991)）が報告されてから、新たな動作原理や応用可能性を備えた 100 種
類 を超える原子/分子スイッチが報告されてきた（Science 306, 242 (2004), Science 317, 1203 
(2007), Nat. Nanotechnol. 8, 46 (2012)）。このような原子スイッチは限界を迎えつつあるトッ
プダウン型の半導体微細加工技術を根本的に解決する、ボトムアップ型の次世代エレクトロニ
クスの要素技術として、応用面からも期待がもたれている。 
しかしながら、これまで発見された原子スイッチのほとんどは、理想的に準備された金属表面

上で極低温（4K）で限のみ実現され、現代の半導体産業と親和性の無いものであった。また、
動作原理は STM のトンネル電流のみによってランダムに駆動するものがほとんどであった。さ
らに、論理演算に必要な原子スイッチ間の相互作用の研究はごくわずかしかなかった。 
研究代表者は、半導体である Si(111)-7×7 表面上に原子操作によって 4 つの Si 原子が傾い

て結合した Si4 原子スイッチを作成することに成功した。さらに、STM のトンネル電流だけで
はなく、AFM の探針相互作用力によって指向向にスイッチ駆動させ、さらに STM と AFM を
組み合わせることで任意の方向に自由自在に原子スイッチさせることに成功した[日本物理学会
若手奨励賞、論文 Nano Letters]。 

 
一方で、走査トンネル電位計（STP）は 2 本の端子で試料面内方向にマクロな電流を流しなが

ら第 3 の探針で電気伝導を画像化する手法である。電位降下の傾きの大小から電気抵抗の高低
が局所的にわかる。近年、4 つの探針で接触抵抗なしに電気伝導を測定する 4 探針 STM に STP
を組み込んだ 4 探針 STP により原子スケールの電気伝導が画像化された[Nat. Mat.11, 114 
(2012)]。研究代表者は同様の装置を立ち上げや、構造を持った単原子層グラフェン[日本物理学
会若手奨励賞、論文 Nano Letters]、単原子層[日本物理学会若手奨励賞、論文 Physical Review 
Letters]の電気伝導測定に取り組んできた。 
電気伝導は試料全体で起こるマクロな現象であるが、かといって試料のマクロな電子状態さえ

わかれば電気伝導のすべてが説明できるわけではない。なぜなら、試料には原子スケールの接合、
単原子ステップ、曲げ、モアレ、表面構造、エッジ状態、位相欠陥などのミクロ構造が多数あり、
これらがマクロな電気伝導に影響を与えるからである。しかしながら、両者はスケールの異なる
現象であり、これらの関係はほとんど明らかになっていない。 
 
 
２．研究の目的 
 
走査トンネル顕微鏡（STM）は原子スケールで電子状態を可視化する顕微鏡である。一方、原

子間力顕微鏡（AFM）は原子位置や分子骨格を可視化する顕微鏡である。さらに、走査トンネル
電位計（STP）は試料にマクロな電流を流しながらナノスケールで電気伝導をマッピングする手
法である。本研究計画ではこれらを組みあわせ、原子や分子や単原子層を対象に、それらの電子
状態を STM で結合状態を AFM で、さらに電気伝導状態を STP で、原子スケールで可視化する。こ
れにより、ミクロな構造がマクロな電気伝導にどのような影響を与えるのかを明らかにするこ
とを最終目標に掲げた。 
その準備として、まずは STM と AFM と STP の要素技術を別々に立ち上げること、それぞれの

技術で一定の成果を得ること、またナノスケールの構造を有する試料を作製することを中間目
標とした。 

  



３．研究の方法 
 
●室温における走査トンネル顕微鏡の立ち上げの完了 
（【装置改造 1】STM を、原子構造を見る AFM、電気伝導測定の固定電極 STP へ改造） 
 
東北大学との共同研究により、Unisoku 社製の走査トンネル顕微鏡の骨格となる装置を整備し、

修繕が必要であった数十の点を一つ一つ解決した。特に、天井に穴をあけて装置全体の 60cm か
さ上げする大規模な工事は次のステップとなる低温実験の準備として重要な進展であった。タ
ーボポンプやイオンポンプなどの真空備品約 30 点を装置に組み込み、さらにベーキング機構を
整えることで、装置全体を超高真空状態にする重要なステップをクリアした。 
並行して、STM の本体の内部の配線と電極的な接続を慎重に確認し、高電圧アンプなどの

Nanonis 社製の STM のコントローラーを接続し、専用のコンピューターと接続することで、STM
として動作させるステップをクリアした。また、ロックインアンプを接続し、電流のキャパシタ
ンス成分を検出する方法を確立した。以上の整備により、まずは室温において超高真空中でナノ
スケールの STM 像を得ることに成功した。 
その後、試料の加熱機構を整備し、Si(111)基板を清浄化し、7x7 表面の形成を確認するため

の反射高速電子線回折(RHEED)の設置を完了させた。以上より、室温における STM の立ち上げが
完了し、引き続き 80K での低温測定の準備が進んでいる。 
 
 
●パルスレーザー蒸着を備えた、低温原子間力顕微鏡の立ち上げの完了 
（【装置改造 1】STM を、原子構造を見る AFM、電気伝導測定の固定電極 STP へ改造） 
 
大阪大学との共同研究により、qPlus センサーを用いた Omicron 社製の低温型原子間力顕微鏡

の整備を行った。この装置は研究代表者が過去に管理していたものであるが、震災の影響でほぼ
すべてが一新され新規の立ち上げが必要となった。トランスファーロッドによる試料の輸送機
構の改善、赤外線から通電過熱への試料加熱機構の変更などの多数の改善を行った。特に、共同
研究者によりパルスレーザー蒸着のためのレーザーが組み込まれたのは最大の進展であった。 
並行して、AFM のコントローラーを旧型のものから新型のものに交換し、さらに Nanonis 社製

のものを追加し、そのたびに入念に実験手順を確立させた。探針が動きにくくなる問題が発生し
たが、装置全体を開ける大規模な修理を 4回行い、最深部の問題を特定し解決した。 
標準試料となる Si(111)-7x7 表面を用いて、80K の低温において STM と AFM による原子分解能

増を取得し、装置の立ち上げを完了させた。さらに、絶縁体基板である STO の r13 超構造の試料
作製、パルスレーザー蒸着による TiO2 表面の作製手順を確立させた。 
 
 
●原子間力顕微鏡の手法と技術開発 
 
東京大学との共同研究により、世界最高性能の光干渉型室温 AFM を用い、半導体表面上の原子

操作やフォースカーブ測定の研究を行った。また、NIMS との共同研究により、Kolibri センサー
を用いた極低温 AFM の測定手法を学んだ。さらに、工学院大学との共同研究により、低真空 AFM
と Nanosurf社製のAFMコントローラーを接合する技術開発を進めた。これらの多岐にわたるAFM
を用いた共同研究は、本研究計画に必要な AFM の技術開発に予想を超える大きな知見を与えた。 
 
 
●4探針走査トンネル顕微鏡の立ち上げの順調な進展 
（【装置改造 2】4探針 STM（4P-STM）立上げと、4探針 STP、4P-AFM への改造】） 
 
奈良先端大学との共同研究により、Omicron 社製低温 4探針 STM の立ち上げを進めた。受け入

れ実験室の整備と清浄化を徹底的に行い、装置の搬入を済ませた。ドライポンプの新規導入や破
損したイオンポンプの交換を含む超高真空を得るのに必要な真空備品の整備を行った。新設し
たイオンポンプとそのコントローラーを接続するアダプターの設計と製造を行った。 
並行して、4探針 STM と SEM に関係するかなり複雑な 100 本以上の配線の接続を確認し、3つ

のラックを整備した。電気伝導測定に必要な微小電流計と微小電圧計をデルタモードで測定す
るセットアップを完了し、約 10mΩ程度の微小な抵抗を精度よく測定する手順を確立した。また、
STP に必要な電気回路である積分器に関して、トランジスタなどの電子素子の選定を進めた。 
今後は、SEM のフィラメント冷却に必要なチラーの導入、ベーキング機構の導入による超高真

空の立ち上げを行う。最終目標に必要な要素技術が一つ一つ確立しつつある。 
 関連して、東大との共同研究により、UNISOKU 社製低温 4端子の主要な物品の整理を行い、電
気電測定に必要な真空備品の選定を進めている。 



４．研究成果 
 
●Si4原子スイッチ研究のレビュー出版と、双子 Si4-Si4原子スイッチ論文の執筆 
 
本研究計画の基礎ともなっているSTMと AFM研究を応用したSi4単体の原子スイッチの研究成果
をまとめ、日本物理学会誌に掲載された[日本物理学会誌]。その過程で、双子 Si4-Si4原子スイ
ッチの研究に関する解析と考察を最終段階まで進め、論文の執筆が進んでいる。 
 
 
●表面超構造や超薄膜の試料作製と物性評価 
（【計画 1-2】Ag 超薄膜のステップ構造を STP 観察し、電気抵抗の主原因であることを確認） 
 
本研究計画にプラスの影響を与える表面物理に関する共同研究も広がった。STP の試験でも用い
る Ag(111)超薄膜上での量子井戸状態の研究[論文 Surface Science]、ビスマス超薄膜の成長評
価[物理学会発表 3件、ALC 発表]、銅表面上の単原子層の作製[物理学会発表、ALC 発表]、イン
ジウム表面超構造の金属絶縁体転移のドーパント操作[論文 Journal of Physics]などがあった。 
 
 
●STM の電流による SrTiO3(100)-√13×√13 表面超構造上の原子スイッチ 
 
 次世代デバイスとして注目されている、ペロブスカイト型の遷移金属酸化物である絶縁体の
SrTiO3(100)を基盤として選択した。SrTiO3基盤を酸素雰囲気中でアニールすることで√13 表面
超構造が形成されることを反射高速電子線回折により確認した。立ち上げに成功した qPlus 式
の Omicron 社製低温 STM および AFM を用いて、√13 周期の特徴的な格子状構造を原子スケール
で確認した。 
格子線上や格子点上などに数種類の欠陥が輝点として観測されたが、一部の輝点は STM スキ

ャン中に構造が不連続に変化し、原子スイッチと考えられることがわかった。原子スイッチの頻
度の電流依存性を調べたところ、電流に大まかに比例して上昇する傾向があり、このことは原子
スイッチの機構が電流による一電子過程であることを示唆している。また、原子スイッチの頻度
の電圧依存性を調べたところ、およそ 1.8 V から指数関数的に上昇した。これは、およそ 2 V に
存在する SrTiO3の DOS に近く、原子スイッチの機構が電子励起であることを示唆している。 
この原子スイッチは絶縁体である遷移金属酸化物基板上としては非常にまれなものであり、

国際学会 2件[ALC, ICSPM]、国内学会[日本表面真空学会]にて発表され、特に国際学会において
ポスター発表賞を受賞した。 
今後は、Si4 原子スイッチの研究にならい、電流の時間変化を詳細に測定し、電流/電圧/場所

依存性を定量的に評価し、理論計算による原子構造、電子状態と比較することで、電流による原
子スイッチの機構を確定する。また、TiO2 基板においても原子スイッチの発見に挑戦する。 
 
 
●TiO2(110)ステップ基板上 VO2薄膜の金属−絶縁体相転移における結晶方位依存性 
 
二酸化バナジウム（VO2）は室温近傍で金属絶縁体転移を示すことで注目されている。ステッ

プ構造をもつ TiO2(110)基板上にパルスレーザー蒸着法を用いて VO2 薄膜を作製し、金属絶縁体
転移がステップの方向にどのように依存するかを調べた。 
VO2薄膜は X 線回折および大気中 AFM で評価し、特に AFM の解析によりステップ構造がどの程

度保たれているか定量的に評価した。VO2 薄膜に対して細線加工を行いフォトリソグラフィーに
よる電気伝導測定を行った。 
その結果、VO2薄膜は TiO2(110)基板上で正方晶[110]軸方向に成長しており、VO2薄膜表面には

TiO2 のステップ構造が保たれていることを確かめた。また、VO2 薄膜の金属絶縁体転移が確認さ
れ、その相転移温度が電流の向きがステップ方向に垂直か水平かによって 20K も変化すること
を発見した。 
 この成果は、国際学会3件を含む学会5件で発表され[IVC-22,応用物理学会,IWOXXIII,SANKEN, 
日本金属学会 2022 年秋期講演大会]、応用物理学の速報誌[論文 Applied Physics Express]に速
やかに受理された。この研究ではマクロな電気伝導に対するミクロなステップの影響が明らか
になったが、本研究計画の最終目標はその電気伝導をミクロにマッピングすることであり、その
下地が整ったといえる。 
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