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研究成果の概要（和文）：原子間力顕微鏡と走査型トンネル顕微鏡を複合化したAFM/STMで、室温で極低温に匹敵する
ドリフトフリー高精度制御/測定手法を確立して、AFM/STM３次元マッピング法を開発し、トンネル電流と共有結合力の
距離依存性の関係も解明した。つぎに、室温でナノ空間に閉じ込めた吸着熱拡散原子を、隣接するナノ空間に原子開閉
で原子操作して、原子数を正確に制御した原子クラスタ組立手法を確立した。この組立手法を用いて、Pbトライマーの
吸着構造やPb2Si3バイナリクラスタの協奏的スイッチング現象や、Siテトラマーの吸着構造や高頻度スイッチングによ
るサブアトミックSTM像形成について、実験と第一原理計算で解明した。

研究成果の概要（英文）：We established a drift-free high-precision control and measurement technique of 
the combined atomic force microscope (AFM) / scanning tunneling microscope (STM) at room temperature (RT) 
comparable to an extremely low temperature. Then we developed 3 dimensional AFM/STM mapping techniques 
and clarified the exponential tip-sample distance dependence of tunneling current and chemical force at 
RT. Next we established the atom-gating technique of the nanospace barrier to create atom clusters 
consisted of a precisely controlled number of atoms from the thermal diffusion atoms confined in 
nanospace at RT. Besides we clarified the adsorption structure of created Pb trimer, and found tunneling 
current-induced concerted switching phenomenon of Pb2Si3 binary cluster. At last we also clarified the 
adsorption structure of Si tetramer, and observed sub-atomic STM image formed by high-frequency 
switching. These were elucidated in experiments and first-principles calculations.

研究分野： 複合新領域

キーワード： 走査プローブ顕微鏡　原子間力顕微鏡　原子操作・組立　原子クラスタ　二次元ナノ構造体　二次元ナ
ノ空間　原子開閉　原子クラスタ・スイッチ
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１．研究開始当初の背景 
原子数個から数十個で出来た原子ワイヤや
原子クラスタは強い量子効果を示し、閉じ込
められた電子のエネルギー準位などを自由
にデザインできる。このような極限のナノ構
造は、科学的観点だけでなく次世代の新材
料・新デバイスとして工学的にも非常に重要
であったが、実験例は多くなかった。ミクロ
化極限のナノ構造を設計通りに構築するに
は、個々の原子を制御して設計した位置に動
かす原子操作・組立技術が必要不可欠となる。
従来の原子操作は、主として、電流を測定す
る「走査型トンネル顕微鏡(STM)」により「極
低温」で導電性基板の上に「弱く吸着した金
属元素や分子」を用いて行われていた。また、
組み立てた原子ワイヤなどの評価は STM を
用いた局所電子状態密度(LDOS)のような「電
子的物性」の測定のみが行われていた。 
 
２．研究の目的 
原子間力顕微鏡(AFM)と走査型トンネル顕微
鏡(STM)を複合化した「AFM/STM」で、半導体
基板に「強く結合した原子」などの原子操作
により、「多元素」からなる原子クラスタや
原子ワイヤのような多元素ナノ構造体を「室
温」で構築する。つぎに、AFM 機能で「力学
的物性」を STM 機能で「電子的物性」を原子
分解能で測定して、多元素ナノ構造体の原子
構造や局所電子状態密度(LDOS)や機能など
を実験的・理論的に解明し、「多元素ナノ構
造体の室温物性」と言う新学問領域を開拓す
る。 
 
３．研究の方法 
熱揺らぎや熱拡散や熱ドリフトのある「室
温」環境下で、アトムトラッキングで極低温
に匹敵する「ドリフトフリー」を実現する。
つぎに、数十 nm の振幅で共振させた導電性
AFM テコ先端原子を垂直数 pm、水平数 10pm
の精度で制御した原子間力顕微鏡(AFM)と走
査型トンネル顕微鏡(STM)を複合化した
「AFM/STM」で、AFM/STM 原子操作・組立によ
り、半導体基板上に「多元素」からなる原子
クラスタや原子ワイヤのような多元素ナノ
構造体を室温で構築する。さらに、AFM 機能
で「力学的物性」を STM 機能で「電子的物性」
を原子分解能で測定し、「第一原理計算」を
行い、多元素ナノ構造体の原子構造や LDOS
や機能などを実験的・理論的に解明する。 
 
４．研究成果 
(1)AFM 室温水平原子操作の探針依存性解明： 
Si(111)7x7 基板表面上の Si アドアトムを室
温で水平原子操作して隣接する空孔方向に
動かす操作条件を解明した。その結果、図１
(a)の最大共有結合力が大きい「活性な Si 探
針先端（1.7nN 以上）」と Si アドアトムでは、
共有結合力が最大となる探針―試料間位置
を中心として 0.5Åの範囲で水平操作確率が
0%から 100%に変化することを明らかにした。

他方、図１
(b) のよう
に、最大結
合力の弱い
「不活性探
針 （ 1.4nN
以下）」では、
原子操作出
来ないこと
を明らかに
した。（ACS 
Nano 2013 
[Impact 
Factor (IF) 
=12.03]）     図１．(a)活性と(b)不活性 
           探針の室温水平原子操作 
 
(2)AFM化学結合力とSTMトンネル電流の距離
依存性の相関解明： 
探針先端と試料表面の波動関数の重なりに
より、トンネル電流 I は探針－試料間距離 z
に指数関数的に依存する［I∝exp(-κGz)］こ
とは良く知られている。同様に化学結合力 F
も遠方では z に指数関数的に依存する［F∝
exp(-κFz)］が、非縮退 I∝F(κG=κF)と縮退
I∝F2 (κG=2κF)の場合でIと Fの関係が異な
ると理論的に予言されていた。本研究では
「結合力の弱い遠方で高精度なSTM/AFM同時
測定を室温で達成」して、図２に示すように
Si(111)7x7試料表面とPt-Ir被覆Si探針で、
縮退(κG=2κF)条件となっている例を初めて
明瞭に示した。(PRL 2013 [IF=7.73]) 

図２．トンネル電流と化学結合力の探針－試
料間距離 zへの指数関数依存の係数分布 
 
(3)3 次元 AFM/STM
マッピング： 
AFM 機能で「力学
的物性」を STM 機
能で「電子的物性」
を原子分解能で測
定するために、Pt 
-Ir被覆Si探針で、
高精度な STM/AFM
同時測定を室温で
達成して、Si(11 
1)7x7 試料表面の
図３のような(a)
周波数シフトΔf 
[AFM]と(b)時間平 
 
図３．3 次元 AFM/ 
STM マッピング例 



均トンネル電流<I>の xyz３次元マッピング
や(c)周波数シフトΔf [AFM]と(d)時間平均
トンネル電流<I>の xy とトンネル電圧 V の
xyV３次元マッピング手法を室温で確立した。
（Journal of Physics: Condensed Matter 
2012 [SPECIAL SECTION ON NON-CONTACT AFM 
(Invited)] IF=2.33） 
 
(4) 閉鎖ナノ空間の室温熱拡散障壁の探針
による開閉制御： 
Si(111)7x7 表
面のハーフ・
ユニット・セ
ル(HUC)は、室
温で表面に吸
着して熱拡散
する Si や Pb
やAg原子など
を閉じ込める
「（閉鎖）ナノ
空間」として
働くことや原
子蒸着時に原
子クラスタを
自己組織化す  図４．ナノ空間の原子開閉 
る「テンプレ 
ート」となる
ことは良く知
られている。
本研究では、
図４に示すよ
うに、AFM 探針
と表面に吸着
して熱拡散す
る原子との共
有 結 合 力 で
HUC の熱拡散
障壁を実効的
に下げて、ナ
ノ空間を開閉
して、室温で
表面に吸着し
て熱拡散する 図５．Au 原子のナノ空間原子 
閉じ込められ 開閉と ItとΔfの z 依存性 
た原子を HUC  
間で水平原子移動（操作）する技術を開発し
た。図５は、(a)トンネル電流 It と(b) 周波
数シフトΔf(AFM)の探針－試料間距離z依存
性を示す。「ItやΔf が垂直にジャンプする z
位置が、表面に吸着して熱拡散する Au 原子
が HUC 間を移動する z位置」を示す。(Nature 
Communications 2014 [IF=10.74]) 
 
(5) 閉鎖ナノ空間原子開閉による室温原子
クラスタ組立： 
閉鎖ナノ空間原子開閉によるHUC間の室温原
子操作を再現性良く行うための操作条件を
解明して、図６に示すように、Au1単原子から
順番にAu12原子クラスタまでを組み立てるこ
とに成功した。原子数が規定された原子クラ

スタの作成に成功しただけでなく、室温での
安定性も明らかにした。具体的には、Au1から
Au3は熱拡散が速く Au4と Au7から Au12は、熱
的に室温でも安定であることを見出した。ま
た、Ag 原子でも Ag12 まで組立に成功した。
(Nature Communications 2014 [(4)の論文]) 

図６．原子開閉による室温原子クラスタ組立 
 
(6)Pb トライマー組立と Pb2Si3バイナリクラ
スタの協奏的室温スイッチ： 
原子開閉で Pb1 から Pb6 の原子クラスタを図
７の室温 STM 像のように室温で組み立てた。
これら
の Pb
原子ク
ラスタ
の室温
での安
定性を
調べた
所、Pb1

と Pb2

は熱的
に不安
定、Pb3  図７．Pb1から Pb6の原子開閉組立 
から Pb6 

は熱的に安定であった。さらにトンネル電圧
に対する安定性を最大2ボルトまで調べた所、
Pb4から Pb6は安定だが、「Pb3ではスイッチン
グが起こる」ことを見出した。そこで、次に、
Pb3 の様々な吸着モデルの STM 像を第一原理
計算して、図８(a)の実験で得た STM 像と同
じ STM 像となる吸着構造を探索した。その結
果、図８(c)の吸着構造で実験と一致する図
８(b)の STM 像を計算で得て、吸着構造を決
定した。吸着構造モデルから、Pb トライマー
では、Pb 原子 2 個が Si アドアトム 2 個と置
換して吸着していることを明らかにした。 

図８．Pb3の (a)実験と(b)計算の STM 像、(c)
は Pb3の吸着構造 
 
さらに、図９の(c)のような電子やホールの
トンネル注入によるスイッチングに伴う吸



着構造の変化を調べた結果、図９の(a)スイ
ッチ前と(b)スイッチ後の STM 像と対応する
吸着構造モデルに示すように、スイッチング
で Pb原子 2個と Si原子 3個が動く Pb2Si3バ
イナリクラスタのスイッチ現象で、スイッチ
に伴い 1個の Pb原子が 1個の Si原子に置き
換わり、逆に、1 個の Si 原子が 1 個の Pb 原
子と同時に置換する協奏的構造変化が起こ
っていることを明らかにした。また、図９(a)
と(b)のような相互にスイッチする吸着構造
は、互いに鏡像関係にあることも見出した。
(Nature Communications 2015 [IF=10.74]) 

図９．Pb2Si3 の(a)スイッチ前と(b)スイッチ
後の STM 像と吸着構造モデルと(c)時間変化 
 
(7)Si テトラマー組立とスイッチングによる
サブアトミック像： 
Si(111)7x7 表面上に室温で Si 原子を蒸着す
ると HUC の境界上に Si テトラマーが出来る
ことが知られていた。この Si テトラマーは 2
個の蒸着 Si原子と 2個の Siアドアトムから
出来ていると予想されていた。また、Siテト
ラマーを Empty STM 像で見ると 4 個の Si 原
子が正方形に配置された像が見え、Filled 
STM 像で見るとクロス型像となるが、その原
因は未解明であった。本研究では、原子開閉
で Si テトラマーを室温で組み立てた。その
結果、図１０(a)のように、原子開閉で 2個 

図１０．原子開閉(a)前と(b)後の室温 STM 像 
 
の拡散Si1原子を隣りあったHUCに入れると、
図１０(b)のクロス型 Si4に示すように、自動
的に Si テトラマーが HUC 境界線上に出来る
ことを確認した。つまり、Si2や Si3は Si(111) 
7x7 上には存在せず、2個の拡散 Si1原子から
4 個の Si 原子からなる Si テトラマーが出来
ることを確認して、このテトラマーには 2個 

図１１．(b)-(k)Filled STM 像のトンネル電
圧依存性と(a)低電圧と(l)高電圧のモデル 

の Si アドアトムが引き抜かれて組み込まれ
ていると証明した。さらに、窒素温度で
Filled STM 像を調べた結果、図１１(a)のモ
デル図に示すように、低電圧[-0.45V]の(b)
では Siテトラマーの 4個の Si原子が 2個の
Si ダイマーとして見えて、(c)[-0.50V]でス
イッチングが起こることが判った。第一原理
計算を行った結果、Si テトラマーは 4 個の
Si 原子が正方形では無くひし形に配置して
対角線の遠方の組み合わせの2個の長軸上Si
が Si ダイマーとして画像化されることと、
ひし形の配置は 2通りあり、その間でスイッ
チが起こることが判明した。さらにトンネル
電圧を負側にして行くとスイッチングの頻
度が増大して、(h)[-0.650 V]で「クロス型」
に近づき、(j)[-0.800 V]でほぼ完全なクロ
ス型になることが判明した。(k)のモデル図
に示すように、「クロス型 STM 像」は、ひし
形配置のSi4の長軸の双安定Siダイマーが高
速スイッチにより時間平均された結果、常に
明るく画像化される部分が「サブアトミッ
ク」STM 像として画像化されたものである。
スイッチングに関しては、トンネル電流によ
る下向きのスイッチングに対して、AFM によ
る共有結合引力では上向きのスイッチング
が起こること、両者の競合やスイッチング機
構も実験と計算で解明した（論文投稿中）。 
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(SPM)」pp.1-22、第６章「より高度な SPM
観察をおこなうために」p.125、6-6「NC-AFM
―真の原子分解能を得るために―」
pp.148-150、第７章「進化するプローブ顕
微鏡技術」p.155、7-8「原子識別と原子操
作」pp.202-215、7-9「AFM/STM 同時原子分
解能観察」pp.216-220、付録２「開発・応
用の歴史」pp.222-223 とコーヒーブレイク
8件（8ページ）ISBN: 9784274214134 



 
④森田清三分担執筆、大阪大学編、大阪大学
出版会、「ときめきサイエンス」大阪大学
創立８０周年記念出版、2011、総ページ数
216 頁、分担箇所：第 5 章 ナノサイエン
スⅡ、「ナノテクノロジーは可能性無限大」、
pp.104-105、 
ISBN: 978-4-87259-382-2 C1000 

 
⑤森田清三分担執筆、科学同人編集部編、㈱
化学同人、「化学のブレークスルー」、2011、
総ページ数 293 頁、分担箇所：PART Ⅲ「機
器分析のブレークスルー」革新論文と解説
「原子を見る、測る、動かす 新たな万能
ツール」pp.262-265、 
ISBN: 978-4-7598-1466-8  

 
〔産業財産権〕 
○出願状況（計 0件） 
 
○取得状況（計 0件） 
 
〔その他〕 
ホームページ: 
http://www.afm.eei.eng.osaka-u.ac.jp/ 
 
受賞： 
①Seizo Morita：NC-AFM Honorary Award, 
July 2, 2012, in honor of Scientific 
contribution of Seizo Morita to the 
Development and Application of 
Non-contact Atomic Force Microscopy 
Technique in Science and Technology, The 
15th International Conference of 
non-contact Atomic Force Microscopy, 
Cesky Krumlov, Czech republic, from 1st 
to 5th July 2012 

 
②森田 清三：平成２３年(2011)春の紫綬褒
章、平成 23年 6月 15 日（水）受章発表［発
令は 4月 29 日に遡る］、伝達式と皇居（豊
明殿）での拝謁は６月２９日（水）（応用
物理学の分野） 

 
③Seizo Morita：The 2010 IUVSTA Prize for 
Technology, August 23, 2010, “For 
outstanding contributions to the 
development of room temperature atom 
identification and manipulation using 
atomic force microscopy”, 
International Union for Vacuum Science, 
Technique and Applications (IUVSTA), 
the 18th International Vacuum Congress 
(IVC-18) in Beijing, China 

 
報道関連情報： 
①日刊工業新聞、2015 年 2 月 17 日発行、19
面に Nature Communications 2015 の論文
が、室温動作スイッチ（阪大開発）と報道
された 

 
②平成 23 年春の紫綬褒章受章（森田清三）
が、2011年6月17日発行の科学新聞や2011
年 6 月 15 日発行の朝日新聞・読売新聞・
毎日新聞・産経新聞・日本経済新聞などで
報道された 

 
③読売新聞、2011 年 1 月 13 日発行、夕刊 4
面科学欄の「ニホンを元気にする研究」で
「原子 1個自在に操る」の題名で大阪大学
森田清三教授の室温原子操作・組立の研究
が報道された 

 
④The 2010 IUVSTA Prize for Technology 受
賞（森田清三）が、2010 年 10 月 4 日発行
の読売新聞や 2010 年 9月 21日発行の朝日
新聞などで報道された 

 
⑤産経新聞、2010 年 7月 11 日発行、朝刊 25
面のこんにちは研究室欄に「ナノテクノロ
ジーは可能性無限大（工学研究科 森田清
三教授）」の題名でインタビュー記事が掲
載された 
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