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研究成果の概要（和文）：氷結晶成長環境（0℃以下）の原子間力顕微鏡（AFM）を用いたナノメートルオーダー観察は
、熱の影響が大きい光学系を用いた市販のAFMが用いられてきたため困難であった。この問題点を解決し、氷表面を分
子分解能で測定するためには、探針の変位検出を、光学的手法を用いない自己検出型のAFMの開発を今年に行った。力
検出用のセンサには縦型振動子を用いた。NaClおよびCaCO3、HOPGにおいて、ステップ・アンド・テラス構造を観察す
ることに成功した。一方、周波数変調モードAFMの原子分解能に必要と考えられている負の周波数シフトを捉えること
ができなかった。

研究成果の概要（英文）：Nanometer order observation of ice crystal growth in the environment around zero 
degree with atomic force microscopy (AFM) has been difficult since optical beam detection system used for 
AFM cantilever detection generate heat in the equipment of AFM. In this study, in order to resolve this 
problem, a new AFM that does not use the optical beam detection system was developed. We have employed a 
self-detection type resonator in order to measure the surface at the molecular resolution. We succeeded 
in imaging NaCl and CaCO3, HOPG (Highly Oriented Pyrolytic Graphite) surfaces. On the other hand, it 
could not be considered a negative frequency shift which is considered necessary for atomic resolution of 
the frequency modulation mode AFM.

研究分野： 原子間力顕微鏡
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１．研究開始当初の背景 
	 水は地球上に最も存在する物質の一つで
あり、その相転移現象は地球上の幅広い重要
な現象を左右すると考えられている。例えば、
気象学や環境学においては、降雨や太陽光の
反射が氷床や氷河、オゾンホールの状態に影
響していると考えられている。また、寒冷地
の動植物の進化は不凍タンパク質による凍
結の抑制を解明する必要がある。これらの解
明の糸口の一つとして、氷結晶成長メカニズ
ムを明らかにすることが重要であると考え
られている。 
	 氷の結晶成長の研究は、マイクロメートル
のオーダーでは、表面・界面のカイネティク
スの研究が、光学的な測定手法（レーザー共
焦点微分干渉顕微鏡）を用いて行われてきた
[例えば、G. Sazaki et al., PNAS 109, 1052 
(2012).]。これまで、氷結晶成長の機構をは
じめ、不純物や生体高分子による影響などが
研究されている。一方、ナノメートルの分解
能を有する原子間力顕微鏡（AFM）などの走
査型プローブ顕微鏡（SPM）を用いた研究は、
-150℃の真空中という特殊な環境では氷の
ステップの観察が行われているが、氷の結晶
成長に必要な環境である融点直下における
測定は、これまで測定が困難なため行われて
こなかった。 
 
２．研究の目的 
	 以上をふまえて本研究では、光学系を用い
ない自己検出型の周波数変調方式原子間力
顕微鏡（FM-AFM）を開発し、氷の相転移現
象を実空間で高分解能に観察する環境条件
を見出すことを目的とした。 
 
３．研究の方法 
	 氷結晶成長環境（0℃以下）の原子間力顕
微鏡（AFM）を用いたナノメートルオーダー
観察は、熱の影響が大きい光学系を用いた市
販の AFM が用いられてきたため困難であった。
この問題点を解決し、氷表面を分子分解能で
測定するためには、探針の変位検出を、光学
的手法を用いない自己検出型の AFM の開発を
今年に行った。従来、自己検出型の AFM セン
サとして水晶振動子が用いられているが、幾
何学形状が異なる２つの種類が存在してい
る（音叉型と縦振動型）。これまで、どちら
も真空中で原子分解能測定が行われている
が、空気中での違いを確認する実験を行った。
具体的には、センサの熱振動と計測アンプの
バックグラウンドノイズの関係をスペクト
ラムアナライザで測定した。そのための専用
の治具を開発した。その結果、縦型振動セン
サの方が、信号雑音比が大きいことがわかり、
縦型振動型のセンサで AFM 実験を行うための
整備を行った。専用の AFM ヘッド（本体）を
自作した。さらに、回路系やステージの粗動
確認用の光学系など、室温での AFM 用標準試
料（NaCl や CaCO3 などを）を用いた予備実験
に必要なシステムを準備した。また、探針を

センサに探針をとりつけるための治具を整
備した。	
	
４．研究成果	
	 整備した専用の AFM ヘッドと縦型振動型の
センサを用いて周波数変調モードの AFM 実験
をおこなった。NaCl および CaCO3、HOPG
（Highly	Oriented	Pyrolytic	Graphite）に
おいて、ステップ・アンド・テラス構造を観
察することに成功した。一方、周波数変調モ
ード AFM の原子分解能に必要と考えられてい
る負の周波数シフトを捉えることができな
かった。この課題を解決するためには AFM 探
針の振動を安定化が必要であると考えた。一
つの解決方法として自己検出型 AFM に見られ
る反共振点を取り除くための回路を開発し
装置に組み込んだ、反共振点がない安定な振
動を確認できたが、原子分解能で試料表面を
測定することはできなかった。今後は自己検
出型の AFM センサの条件を見直していく必要
があると考えている。以上の理由で自己検出
型の AFM を用いた氷表面での測定を行うこと
はできなかったが、引力領域を捉えることが
できれば、早急に環境を整え実験を行いたい
と考えている。また、本研究期間内に AFM 装
置を小型化・密閉することで氷表面の測定が
可能となることがわかってきたので、引き続
き研究を続けていくことにする。また、今後
の課題として、センサ先端に AFM 探針を実現
することに非常に時間がかかり、NaCl や KBr
など、氷表面以外の表面で行う予定であった
予備実験を行うことができなかった。具体的
には、縦型水晶振動子に AFM 探針を取り付け
るときにセンサが壊れやすいことや、探針を
取り付けるときに必要な接着剤による質量
の増加の影響で振動をしなくなることがあ
った。探針今後は研究室内で所有する
SEM/FIB 装置を用いてセンサ先端に探針を成
長させ、不要なセンサ部分の質量増加による
影響を少なくする方法を試みる。	
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