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研究成果の概要（和文）： 
原子間力顕微鏡(AFM)による交換型「水平」原子操作は、様々な混在半導体で起こることを明ら
かにした。また、室温水平原子操作は、探針先端原子と表面との相互作用で局所的に障壁高さが
低くなり、方向性熱拡散が誘起されて確率的に起こる事を実験的・理論的に明らかにした。さら
に、交換型単原子ペンのように探針先端原子を表面原子と交換して埋め込む交換型「垂直」原子
操作現象を発見して、室温で原子埋め込み文字の高速構築に成功した。また、AFMを用いた力学
的元素識別を行うには、個々の原子の共有結合力を比較すれば良い事を明らかにした。 
 
研究成果の概要（英文）： 
We clarified that the atom-interchange lateral manipulation is possible for various 
intermixed semiconductor surfaces. Besides, we both experimentally and theoretically 
disclosed that the lateral atom manipulation at room temperature is stochastically 
induced by the directional thermal diffusion through the diffusion barrier decreased 
by the tip-sample interaction. We also found the novel phenomenon of the 
atom-interchange vertical manipulation interchanged by the single-atom pen of the 
AFM, and then fabricated the embedded atom letter in a short time. Further, we declared 
that the mechanical chemical-identification by AFM can be feasible by comparing the 
magnitude of the covalent bonding force of single atoms. 
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１．研究開始当初の背景 
(1)究極のナノテクノロジーといえる原子操
作や原子文字の組み立ては、極低温で走査型
トンネル顕微鏡(STM)を用いて金属基板の上
に弱く吸着した金属原子や分子を水平原子
操作で動かして行うのが常識であった。 
(2)基板に原子を埋め込むと、室温でも原子
は動かなくなるが、埋まった原子は周辺を他
の原子で囲まれているので、原子操作で動か
すことは出来ないと言う既成概念があった。 
(3)大振幅でテコを機械的に共振させる高分
解能の非接触原子間力顕微鏡(AFM)では、精
密な原子操作は出来ないとの既成概念が有
った。 
(4)我々は、2003 年に、大振幅で機械的に共
振するテコを精密に制御して表面に近づけ
ることにより、疑似接触領域で個々の Si 原
子を垂直原子操作で除去や付与することに
成功して、AFM では原子操作出来ないとの既
成概念を打破した。 
(5)我々は、2005 年に、AFM を用いて、埋め
込んだ原子を隣接する原子と室温で交換す
る（異種原子位置）交換型「水平」原子操作
の新現象を発見した。また、この方法を用い
て、室温でも安定な原子埋め込み文字を構築
することにも成功した。この結果は、原子文
字を作っても室温では熱拡散ですぐに壊れ
ると言う既成概念や、埋まった原子は周辺を
他の原子で囲まれているので原子操作で動
かすことは出来ないと言う既成概念を打破
した。 
 
２．研究の目的 

究極のナノテクノロジーといえる原子
操作は極低温で行われるのが常識であっ
たが、我々は原子間力顕微鏡を用いれば、
室温でも原子操作を行えることを実証し、
原子レベルでのナノ加工による人工ナノ
構造作成に成功した。この実験では、表面
に埋め込まれている原子と隣接する異種
原子の位置を交換する新しい原子操作の
方法（交換型「水平」原子操作）を用いた。
原理的には絶縁体への応用も可能である
ため、様々な分野での応用が期待できる。
制御よく原子レベルでのナノ加工が可能
になったが、その現象に関しては未だわか
っていないことが多い。  

具体的には、Ge(111)-c(2×8)再構成表面に
埋め込んだSn原子位置を室温でGe原子位置と
入れ替えて動かす交換型「水平」原子操作は、
各々の原子が下地原子との間に有する３本も
の強い共有結合を切断して、８Åも離れたSn
アドアトムとGeアドアトムの位置を一挙
に交換できる驚くべき現象である。特に、
交換するSnアドアトムとGeアドアトムが
両者間に共有結合を形成していない事実
は、単純なモデルでは説明できない新現象

であることを強く示唆している。 
そこで本研究では、異種原子位置交換型

「水平」原子操作の機構や関連する様々な
物理的現象の発見やその機構を明らかに
することと、そのために必要な実験手法の
開発を目的とする。 

 
３．研究の方法 
開発した新手法： 
(1)アトム・トラッキング法によるフィード
バック技術を用いて、室温の熱ドリフトを補
正して、特定の原子上で再現性良くフォー
ス・スペクトロスコピーを行い、数十本以上
の加算平均により、フォース・カーブを精密
測定する手法を開発した。 
(2)アトム・トラッキングによるフィード・

フォワード技術を用いて室温における熱ド

リフトを「実時間」で補償する手法を開発し

た。 
(3)フォース・カーブをマッピングするフォ
ース・マッピングの手法を開発した。この方
法を用いて、「実時間」で元素識別する手法
を開発した。 
(4) テコの探針先端原子と試料表面原子を
直接交換する（異種原子位置）交換型「垂直」
原子操作の手法を開発した。 
 
４．研究成果 
(1) 交換型「水平」原子操作は、(Sn, Ge)系
だけで起こる特異な現象でなく、(Sn, Si), 
(In, Si), (Sb, Si)のような「様々な２元素
系」でも起こること、特に、Sn や Ge のよう
なⅣ族だけでなくⅢ族の InやⅤ族の Sbとの
組み合わせでも起き、半導体では普遍的現象
であることを明らかにした。また、Sn/ 
Ge(111)-c(2×8)再構成表面だけでなく、Sn/ 
Si(111)-(√3√×3), In/Si(111)-(√3√×3), Sb/ 
Si(111)7x7 のような「様々な表面構造」でも
起こることを明らかにした。 

(2)単純な単元素半導体であるSi(111)-(7×7)
で、Siアドアトムの空孔への水平原子操作の
機構解明を行った。水平原子操作が起こる最
小引力やポテンシャルは共有結合力や共有結
合ポテンシャルの最大値よりも非常に小さい
ことを発見した。さらに、フォース・カーブ
のシミュレーションで、水平原子操作の機構
を理論的に解明した。これらの結果より、室
温での熱エネルギーが原子操作に寄与してい
る事が判明した。 
(3)Si(111)-(7×7)表面での Si アドアトムの

空孔への水平原子操作を探針高さ一定モー

ドで行うことによって、室温における原子操

作に熱拡散が寄与しており確率的に起こる

ことを実証した。また、探針を試料に近づけ

ることによって 100%まで確率を増やせるこ

とを確認した。 



 

 

(4)Si(111)-(7x7)表面のSiアドアトムを

隣接する空孔に水平原子操作できる確率

を室温で精密に調べて、探針誘起の方向性を

制御した熱拡散の確率から拡散バリアー高さ

の探針誘起変化を実験的に求めて、水平原子

操作の温度効果の室温での検証に成功した。

さらに、探針先端に原子レベルの非対称性が

存在すると、操作の方向に依存した原子間

の結合力の相違により、水平原子操作確

率に相違が生ずることを明らかにした。 
(5) 原子間力顕微鏡の探針先端に存在する原
子を、「交換型単原子ペン」の原子インクのよ
うに試料表面に埋め込む交換型「垂直」原子
操作の新現象を発見して、表面のSn原子中に
Si原子を埋め込んで シリコン原子の元素記
号“Si”の原子埋め込み文字の構築に成功し
た。 
(6)テコの探針先端原子と試料表面原子が交
換する異種原子交換型「垂直」原子操作の存
在をSn/Si(111)-(√3×√3)のSnとSi原子の混在
系で実験的に証明した。AFM探針の71%は交換
型垂直原子操作を起こさないが、残りの21%
では交換型垂直原子操作を起こし、しかも、
①Si原子のみを連続的に試料表面に埋め込む
探針、②Sn原子のみを連続的に試料表面に埋
め込む探針、③SiとSn原子を交互に入れ替え
る探針の３種類の探針が存在することを発見
した。 
(7)異種原子交換型「垂直」原子操作の機構
解明を第１原理計算の理論シミュレーショ
ンで解明することに成功した。その結果、探
針先端原子と試料表面原子が交換する直前
にダイマー状態を経由することや、温度の影
響などについて重要な知見が得られた。 
(8)(Pb,Sn)/Si(111)-(√3×√3)モザイク相の
ような複雑な「３元素系」半導体では、NC-AFM
元素識別像の凹凸差による原子種の区別は
不可能であるが、個々の原子の精密なフォー
ス・カーブ測定による共有結合引力の最大値
の比を用いれば、多元素の混在比を変えなく
ても原子種を識別できることを見出した。 
(9) フォース・マッピング法を(Pb,Sn)/ 
Si(111)-(√3×√3)表面の原子識別実験に適用
した。その結果、Si, Pb, Sn の 3 元素をフォ
ース・マッピングで識別することに成功した。
また、この手法を発展させて、原子の識別を
簡単に高速に行える方法の開発に成功した。 

(10)(Pb,Sn)/Si(111)-(√3×√3)の 3 元素混在

表面で、非接触原子間力顕微鏡(NC-AFM)によ

る原子凹凸や、個々の原子の周波数シフト・

カーブ測定による共有結合力について周辺

原子種効果（化学配位効果）を測定して、原

子凹凸への周辺原子種効果は非常に強くま

た元素依存性があるが、共有結合力への周辺

原子種効果は弱くその元素依存性も弱いこ

とを明らかにした。 

(11)Si(111)-(7×7)表面上で周波数シフト・
マッピングを行うことによって探針先端の
異方性を評価する手法を開発した。Si アドア
トム上でのフォース・カーブの最大引力値を
与える距離よりも探針を試料に近づけると、
表面の対称性を破るマッピングが得られ探
針先端の異方性を評価できる。この探針先端
の異方性は（交換型）水平原子操作に影響を
与えると考えられる。 

(12)TiO2(110)清浄表面のブリッジ酸素上に

低温吸着したカリウム(K)原子が中性の探針

で原子操作出来ることを見いだした。また、

原子操作によるプリングモード（引力）で動

いたK原子が離れたK原子を静電気によるプッ

シングモード（斥力）で動かして、ペアで動

く新現象を発見した。 

(13)ケルビンプローブ力顕微鏡(KPFM)による

局所的接触電位差(LCPD)の機構が、探針－試

料表面間相互作用力による局所的分極に伴う

電子状態の変化である事を、Pb/Si(111)7x7

上のSi原子とPb原子の同じ探針によるLCPD比

較測定実験と第１原理計算で明らかにした。 
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