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原子レベルの計測と制御
NIleasurement and control in thc atomic level

川 勝 英 樹
*

Hideki KAWAKATSU

1.は  じ  め  に

本解説では,走 査型プロープ顕微鏡に関連のある,微 小

領域の可視化技術で,著 者 らの開発 したものを報告する。

走査型 プローブ顕微鏡 は,1981年 頃,G.Binnig,H.

Rohrerらにより発明された走査型 トンネル顕微鏡
1)に
端

を発している.こ の顕微鏡は,鋭 利な導電性探針を導電性

試料に近づけ,探 針と試料の間に電位差を与えることによ

リトンネル電流が探針と試料の間に流れることを応用した

ものである。この トンネル電流は試料の状態と,試 料探針

間距離 (以下ギャップ)に 影響されるため, トンネル電流

が一定となるようにギャップをピエゾ素子などで制御しな

がら試料や探針をラスター走査することにより試料表面の

状態や形状がマッピングできるものである。機械的な探針

の走査によって原子レベルの分解能が得られることは画期

的であり,そ の後各種物理量を探針で計測しながら走査を

行う走査型プローブ顕微鏡が開発された。現在,力 ,1光,

静電容量,磁 力などを
一定1こ保ちながら探針を走査する手

法が派生 している
力～19。
本報告では,マ イクロマシンを

中心として,走 査型プロ
ーブ顕微鏡に関連のある技術を紹

介する。

2.摺 動面の軌跡の可視化

走査型力顕微鏡においては,通 常長さが 200 μm,幅

20 μm程 度の短冊形カンテレバーを力検出素子として用い

ている。カンチレバーの先端には高さ3μm程 度のビラミ

ッド状の探針が固定されており,探 針先端と試料との間に

作用する力はカンチレバーの変形として検出される。変形

の検出には,図 1(a),(b)に 示す,光 てこ機構やレーザ

干渉計が広く用いられている。この場合,問 題となるのは,

光てこ1イ固や, レ
ーザ干渉計 1イ固では,探 針に作用するべ

クトルとしての力の大きさと方向や,探 針の軌跡が知り得
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ないという点である。例えば,図 1で定義される座標系に

おいて,y方 向及び z方向の力はいずれもθxを 生 じる。

そのため,光 てこでθxを計測していても,探 針先端に接

線力 fyが作用 したのか,法 線力 fzが作用 したのかがわか

らない.こ の問題点に対 しては,光 てこを2個用いて,カ

ンチレバーの異なる部分の角度変位を計測することが有効

である。図 1(c)に 光てこを2個有する走査型力顕微鏡

を示す。2個 のレーザ光源からでたビームはカンテレバー

上で 20 μm程 度の焦点を結び,そ れぞれの反射光は2個の

4分 割フォトダイオー ド上に落射する。4分 害Jフォトダイ

オードの各象限の足し引きを行うことにより,反 射スポッ

トの変位を2自 由度で計測可能である。結果的にカンチレ

バー上のスポットの位置でのカンチレバーの角度変位 θy

とθxが 計測される.

図 2に ,探 針先端を,労 開した雲母結晶の表面に接触さ

せ,探 針 と試料が相対変位を起こさない 0.lnm程 度の振

幅で試料を変位させたときの,光 てこ系から計測される角

度変位を示す
20～2の
.特 に重要な結果は図 2(c),(d)の

場合である.こ れらの結果はレーザスポットを一つはカン

チレバーの先端近傍, もう
一つは中央付近に設定し,試 料

をy及 び z方 向に三角波状に変位させた場合に与えられ

る。ここでθxの ビエゾ駆動電圧 との関係をみると,y方

向変位時は2個 の光てこの極性が相反しており,z方 向変

位時には同相である。これは探針先端のy方 向の変位によ

ってカンテレバーがその長軸方向にまくれ込むことによっ

て先端と中央付近で異なる方向に傾 くことが検出されてい

ることを意味 している。探針の 10 pmから100 pmオ
ーダ

の変位が,比 較的簡便な光てこ機構を2個用いることによ

り検出可能となっている。このように,探 針先端のyお よ

び z方向の変位が分離 して検出可能なため,探 針先端の

x,y,z方 向への微小変位を2個 の4分害Jフォトダイオー

ドの出力から算出することが可能である。夕1として,図 3

に雲母を走査 した場合の探針先端の位置を等時間間隔でプ

ロットしたものを示す。図3(a),(b)は 吸着点の配列が
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x方 向と一致 している場合,図 3(c),(d)は
一致 してい

ない場合を示す。前者の場合,探 針先端はx軸 に沿って一

種のスチックスリップを繰 り返す。後者の場合,探 針先端

は吸着′点の畝を辿ろうとはするが,数歩ごとに脱線を生じ,

順次隣へと畝を乗り換えていく。マクロにみるとx方向の

変位を生じるが,観 察の分解能をあげると,こ のように原

子レベルの蛇行挙動が可視化可能となる。この可視化での

キーファクターは,力 もしくは変位検出素子であるカンチ
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レバーが適度に小さい, という点である。比較的短いカン

テレバーの先に固定した探針先端が10 pmオーダの並進変

位を生じると,マ イクロからミリラジアンオーダの角度変

位が生じ,そ れが光てこで検出可能な量となる。カンテレ

バーがより大きいと,変 位の角度変位への変換係数は小さ

くなり,検 出がより困難になる。この摺動面の軌跡の可視

化技術は,雲 母に限られるものではなく,各 種薄膜や,

self asscmbled monolayer(SAM)の摩擦現象の微視的観察

図1(a)光 てこ1個によるカンテレバーの変位計測。(b)光 ファイバ式レーザ干渉計によるカンテレバーの変位計測.(c)光
てこ2個によるカンチレバーの変位計測。この方式ではカンテレバーの探針のvz方 向の変位が計測可能である。
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図2 2個 のフォトダイオードで計測されたθxの値。(a),(b)レ ーザの焦点がともにカンチレバー先端に当たっている場合の探針
のy及び,z方 向の変位に対するθx.(c),(d)レ

ーザの焦点がカンチレバー先端と中点近傍に当たっている場合の探針のy
及び,z方 向の変位に対するθx。(c),(Dレ ーザの焦点がカンテレバー先端と,先 端から1/4程度付け根側に当たっている
場合の探針のy及び,z方 向の変位に対するθx。(e)の場合,付 け根側の光てこは探針のy方向の変化に対して鈍感になる。
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に役立つ。

3.原 子レベルのドリフトフリー位置制御

走査型プローブ顕微鏡で試料の観察を行う際,試 料から

検出される信号が非常に弱い場合は信号の積分が必要にな

る。その場合に重要なことは,観 察領域が変化 しないか,

変化を認識した上でそのずれを補正しながら信号の積分を

行うことである。ドリフトが問題にならないような短時間

の観察では可視化不能であった信号に対しても,サ ブ原子

レベルでドリフトのない観察が実現されれば意味のあるマ

ッピングが可能となる。本章では走査型トンネル顕微鏡を

例に,探 針と試料間に10 pmオーダのデイザ振動
2の,20を

印加することによって試料面方向にドリフトの無い位置制

御を実現する手法を紹介する
20～3⇒。図4に制御系を示

す。探針と試料の間にピエゾ素子を用いて10 pmオーダの

デイザ振動を加える.デ イザ振動の周波数としては, トン

ネル電流の一定制御の帯域よりも十分に高い値を選び,実

験ではデイザ振幅70 pmp―p,3.3 Шzを用いた。このデイ

ザ振動によリトンネル電流が変調される。この変調成分と

デイザ振動をアナログ掛け算器で掛け合わせ,そ の出力を

ローパスフィルタに通すことにより,試 料の微分像観察が

生 産 研 究

可能となる。図5は探針を一直線上に数 nm往 復させて得

られた微分信号で,良 好な微分信号が得られている。微分

信号のゼロクロスは試料の極大点や極小点に対応する。そ

のため,微 分信号に適当な係数をかけて積分し,そ れをデ

イザ方向に対応するxも しくはyス キャナに帰還すること

によって,ゼ ロクロス点を維持する制御系が実現される。

帰還係数の符号を選ぶことにより,凸 部もしくは凹部への

位置決めを行う制御となる.結 晶として黒鉛結晶を用いた

場合,凹 部としてはホロ
ーサイト,凸 部としてはベ

ータサ

イトヘの位置決め制御が可能となる。この制御方法を用い

ることにより,探 針と試料の間の相対 ドリフトをうち消す

制御が実現される。また,結 晶中で規則正 しく並んだ原子

の配列をサーボトラッキングすることにより,結 晶の原子

列をスケールとした歩進動作が実現される。図6に 数歩の

歩進動作を行った場合のx,yピ エゾ素子の電圧のリサー

ジュを示す。滞留点が結晶の周期構造に対応している。い

ままでの説明は探針 1本 に限ったものであった。実際に試

料から得られる弱い信号を積分する場合は,試 料面上にあ

る,よ り強い信号の得られる特徴点への位置決めをフレ
ー

ムごとに行って ドリフトを補正するか,探 針が対向したデ

ュアルプローブ顕微鏡を用いて,相 対 ドリフト量を計測し
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(a),(c)カ ンテレバーの付け根をxy面内でラスター走査した場合の探針先端の位置を等時間間隔
でxy面にプロットした結果.試 料は雲母。(b),(d)カ ンテレバ

ーの付け根をx方向に変位させた場
合の探針先端の軌跡。(a)と (b),(c)と (d)が対応する。(a)と (c)では,結 晶がz軸周りに30
度ほど回転している。結晶の方位による摺動面の軌跡がリアルタイムで可視化可能である。
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ながら信号の積分を行う必要がある。

4.走 査型力顕微鏡の力検出素子の微小化による感度の向上

走査型力顕微鏡の作動モードの
一つとして,力 検出素子

であるカンチレバーをその固有振動数近傍で振動させ,探

針と試料との相互作用を周波数の変化として捉える手法が

ある。熱雑音で制限される自由振動子の最小検出可能力勾

配はf'=sqrt(kKT/Qω )で 与えられる
の。ここで f'は力

勾配,kは 振動子のバネ定数,Kは ボルツマン定数,Tは

絶対温度,Qは Q値 ,ω は振動子の角速度である。集中バ

1。4nm
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ネ質量モデルの場合,固 有振動数はf∝sq■(k/m),mは

振動子の質量で与えられるため,そ の場合のf'は他のパラ

メータを固定 した場合,f'∝sq五(lm)で 与えられる。つ

まり,振 動子の質量とバネ定数を小さくすることが感度向

上 に有効 であ る。 また ,質 量変化 の検 出において

も,△m/mの 分母 となる振動子の質量 mを 小 さくするこ

とは,よ り大きな周波数変化を得る上で有効である。質量

は体積で利くため,カ ンチレバ
ーの小型化により質量 mを

大 きく変化させることができる.バ ネ定数 kに 関しては,

観察目的にあつた選定が必要となる。力検出分解能をあげ

図4 走 査型 トンネル顕微鏡で,結 晶を基準としたxy方向の位置決めを行う

ためのブロック線図.探 針にx及びy方向のデイザ振動を印加し, ト
ンネル電流の変動分をロックイン検出する.こ れにより微分像が得ら

れ,微 分信号のゼロクロス点を維持するようにxyスキヤナを制御する

と,長 時間の位置決めや,歩 進動作を実現できる。
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図6 探 針が結晶格子を基準とした歩進動作をしているときの,

x,yピ エゾ素子に印加された電圧。(a)ステップが格子間

隔よりも大きい場合。(bステツプが格子間隔よりも小さ

い場合.

領mo(25ms/div)

上から,ワ ンラインスキャン信号,zピ エゾ印加電圧,微

分信号.微 分信号のゼロクロスが結晶の極大点と極小点に

対応する。
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る必要があり,他 の制約条件がない場合は,細 く,長 い頸

部を有する振動子が好ましい.一 方,測 定したい場の力勾

配との関係で,あ る値以上kを小さくできない場合,例 え

ば,試 料への探針のスナップインを防ぐ場合は, 目安とし

て 10N/m程 度の剛性が必要となる。走査の高速化や分解

能の向上を目的として,数 μmか ら数 100 μmの カンテレ

バーが作製されている
3a～30.

走査型力顕微鏡の他の作動モードとして接触モードがあ

る。この場合,探 針は試料表面に常時接触しており,カ ン

チレバーの変位から作用力が推定される。また,試 料を上

下することによリー定の作用力を維持しながら像を取得す

る制御方法もある。接触モードにおいて走査速度を制限す

るのは,探 針が試料に接触しているときのカンテレバーの

固有振動数であり,例 えば長さ200 μm,幅 20 μmの カン

チレバーの試料接触時の固有振動数は2001Jzで ある。原

子レベルでの摩擦現象の走査速度依存性を調べるために走

査速度を高めると,こ の固有振動数が観察の限界を与える.

このため,力 検出素子の小型化とそれに伴う固有振動数の

増加は,よ り早い現象の可視化にとって極めて重要であ

る
40。
また,第 1章で述べたように,並 進変位を角度変位

に変換する場合,小 さい素子を用いることによって,よ り

大きなてこ比が得られる。これは検出側の分解能を高める

うえで有効である。

ナノメートルオーダの微小振動子を作製する場合,そ の

作製プロセスを含めて振動子に要求される項目を以下に列

挙する。

(i)10 nm大 からlμm大 程度の振動子が作製可能であ

ること。

(ii)リソグラフイー装置の性能に大きく左右されない

プロセスであること。

(ili)作製時にバネ定数,質 量のコントロールが可能で

あること。

(iv)振動子の励振,振 動検出が可能な構成が存在する

こと。

(v)支 持部等のより低い固有振動数によって分解能が

劣化しにくいこと。

などである。著者らは当初,鋭 利な金属探針を真空中で加

熱 してこけし状の振動子を得る方法を試みていた
41)～4D.

100 nm大の振動子が得 られたが,頸 部がもろいためと,

バ ッチ加工が困難なためにこの手法を打ち切 り
40,現
在

はシリコン基盤を用いた振動子の作製方法を行っている
4つ
。

図7に プロセスの説明図と作製例を示す。上記の必要項目

の多 くを満たす手法として,SoI(silicon on insulator)基

盤の表面のシリコンを,シ リコンの KOHに 対する異方性

エッチング4め,40を利用して100 nmからlμm大の四面体
状探針に加工 し,そ の下の酸化シリコン層に弾性支持部を

作製する, という方法 を実現 した。これにより,100■ m

20
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からlμm大 の振動子が作製可能となった
50～5⊃
.振 動子

の質量の大 きさはsoIの 上部シリコン層の厚さで規定さ

れ,そ の形状は結晶の方位により保証される。頸部の長さ

は酸化シリコン層の厚さで自由に選択可能である。頸部の

直径に関しては,半 径方向で 1■m/sの 除去速度の安定し

た制御に成功しており,エ ッチング時間を変えることによ

り数 10 nm程 度の頸部が安定に作製可能となった。次章で

紹介するが,得 られたナノ振動子の弾性支持部は実用性の

ある弾性を示し,ま た,シ リコンと酸化シリコンの界面は

最低 l GPa以 上の強度が確認されている。ナノ振動子の動

特性の測定を通じ,力 と質量変化の分解能の評価が可能と

なる。

5口走査型電子顕微鏡試料台にマウントされる走査型力顕

微鏡

可視化のための素子,例 えば走査型力顕微鏡の力検出素

子を小型化することにより多くの利点が得られる。いまま

でに利点として,分 解能の向上,高 速現象の観察などを挙

げた.そ れ以外にも,小 型化によるバルク材料を通かに凌

ぐ強度の実現,メ ソスコビック効果の応用などが期待され

る。新たな機能の実現のため,ナ ノメートルオーダの構造

物の3次 元化が進んでいる。走査型力顕微鏡は,通 常アス

ペクト比のあまり高くない試料の観察に用いられ,3次 元

の構造物の観察にはそれ単体では適さない。この問題点を

受け,3次 元のナノ構造物の特性評価を目的として,走 査

型電子顕微鏡の試料台に装着される走査型力顕微鏡を作製

した
50.走
査型電子顕微鏡は3次 元のナノ構造物にプロー

プを位置決めするための視覚情報を得るために用いた。光

学的計測も想定して,走 査型力顕微鏡プローブ以外に,光

ファイバー等を数 mmの 範囲に渡ってnm以 下の分解能で

位置決め可能なxyz粗 微動機構を有している。この粗微動

機構は 1～ 2立 方センチメー トルの体積を有し,比 較的小

型である。このような位置決め機構を複数個用いることに

より,走 査型電子顕微鏡内で試料の位置決めや,光 学系の

調整が可能となっている.使 用例として,前 章で紹介した

ナノ振動子を走査型力顕微鏡で変形させた結果を図8に示

す。酸化シリコンの頸部がしなやかに弾性変形する様子が

観察された。電子ビームを走査型力顕微鏡の探針とナノ振

動子の接触部に数分照射することによリハイ ドロカーボン

コンタミナントの析出による接合が可能である。探針で接

合の上頸部の引っ張 りや剪断破壊を行ったところ,l Gpa

以上の強度が確認された。この値を直径 10 nmの 頸部に当

てはめると,50 nNの 力で破断する計算になる。応力歪み

曲線の測定に限らず,3次 元ナノ構造物への各種プローブ

の位置決め,機 械,電 気,光 特性の評価にも本装置は有効

である。
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ti)                      ぐ0

図7 SOI基 盤とシリコンのKOHに 対する異方性エッチングを用いた振動子の作製方法.

方法の模式図。(b),(c),(h),(k)は 対応するミクロン厚の SOIの 場合。 (c),
SIMOX(scparation by implanted oxygen)の場合.

Wet etching (BHF)
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図8 走 査型電子顕微鏡内で走査型力顕微鏡を作動させ,ナ ノ振動子の頸部を変形させたところ。四面体探針とベースはシリ
コン,頸 部は酸化シリコンからなる。

(a) Tip velocity: O.lpmls 
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図9 走 査型力顕微鏡のカンチレバーの捻れを光りてこで検出した場合の捻れ信号。(a)マイカ ,(b)グ ラファイト.鋸 波
状の信号は探針が離散的な吸着点に順次吸着することにより生じている。(b)グ ラフライトの場合,カ ンチレバーの
捻れ固有振動が重畳している。振幅マッピングでは,こ の固有振動振幅をマッピングする。

(a) Tip velseityio' Ilprn,/sec

Time

(b) Tip velocity:1.lpmls
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6.接 触式走査型力顕微鏡における表面状態のマッピング

接触式走査型力顕微鏡では,図 1に示 したような形で,

カンチレバー先端の探針を試料に接触させて試料の観察を

行う。基本的に,カ ンチレバ
ーのたわみから形状の,ね じ

れから摩擦の情報が得られる。更に多 くの情報を得るため

の観察手法としては,(1)探 針の試料表面からの離れ易さ

のマッピング,(ii)表 面弾性波遅延線を観察することに

よる,超 音波の受信強度と位相のマッピング,(iii)試料

を横方向に加振し,カ ンチレバ
ーのねじれの振幅と位相を

(a)1.1 &mx1.1 umtopographic image
Step height 60nm.

生 産 研 究

検出することによる試料の粘弾性のマッピング,(iv)カ

ンチレバーを振動させ,コ ンタクト直前の状態を観察する

吸着性のマッピング法,な どが挙げられる。著者らは,原

子レベルの摺動面の挙動の観察を行う過程で,カ ンテレバ

ーのねじれ固有振動の振幅が,試 料によっては数 10 nNの

押しつけ力でのコンタクト後も大きく減衰しないことを発

見した
50。
例えば,図 9に示すように,マ イカとグラフア

イトを比べると,前 者の場合コンタクトと同時にカンテレ

バーのねじれ固有振動はほとんど観察されなくなるが,後

者の場合,押 しつけ力が 10 nN程度あっても正弦波状のね

( b ) 1 . 9μ m×1 . 9  μ m  l a t e r a l  v i b r a t i o n
amplitude image(250kHz)

( b ) 1 . lμm x l . l  μ m  l a t e r a l  v i b r a t i o n
amplにude image(250kHz}

図 10 シ リコンと酸化シリコンの段差前後の可視化.(a)ト ポグラフイ
ー像,段 差 60 nm。

(b)カ ンテレバ
ーの捻れ固有振動振幅像.

scan direct:on

(a)1.1 & m X 1.1 p m topographic image
Step height: 2nm

図11 グラフアイトについて2nmの 段差を含む領域の可視化。(a)ト ポグラフイ
ー像,

(b)カ ンチレバーの捻れ固有振動振幅像.
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じれ振動が出続ける。この現象は試料をカンチレバーの国

有振動数よりも低い周波数で加振する上記の粘弾性測定と

比べて,よ り探針と試料の界面の状態を鋭敏に反映してい

ると考えられる.

図 10に 酸化シリコンとシリコン,図 11に グラフアイト

を試料とした場合のカンテレバーの捻れ固有振動振幅をマ

ッピングしたものを示す。シリゴンは疎水性,酸 化シリコ

ンは親水性を示す。おそらくこの親水性の違いにより,探

針の試料面内の振動振幅に差が生 じていると考えられる。

図 11の グラファイトの場合,2nmの 段差を挟んで振動振

幅に差が生じている。現在のところ,こ のコントラス トメ

カニズムは明らかにされていないが,結 晶の方位の影響や,

探針の試料への接触状況の変化を反映 していると考えら

れ,こ の手法を新 しい可視化手法として期待している。

ま と  め

走査型プローブ顕微鏡,マ イクロメカトロニクス,可 視

化技術の3つ のキーワードと関連のあるテーマの解説を行

った。今後,マ イクロメカトロニクス素子のサブμm化 に

より新たな性能や機能を実現し,い ままで不可視であった

ものの可視化を行いたい。更に,そ の素子のマルチ化を通

じて人間の享受しうる効率と速度で機能を実現したい。
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