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研 究 ノー ト

極低温環境下の非接触原子間力顕微鏡を用いた

原子スケールでの試料観察 と操作

1.は じめ に

試料の表面形状 を得たい場合、現在の ところ もっとも高分解能を達成 している手法 は、走査 型プ

ローブ顕微鏡(scanningprobemicroscopy:SPM)で ある。SPMで は、 コンピュータ制御 された

探針が試料表面 を 「なぞる」 ことによ り、表面形状 を得 ることがで きる。SPMの 中で もっとも広

く用 い られてい る物 は、試料 とプロー ブの問 に流れ る電 流 を検 出す る、 走査 型 トンネル顕微鏡

(scanningtunnelingmicroscopy:STM)が すで に原子分解能 を達成 してい る。 しか し、電流 を検

出するSTMに は、試料が伝 導体 に限 られる とい う制 限がある。一方、探針が試料 に接触 した際 に

探針 にかか る 「力」 を検出す る、原子 間力顕微鏡(atomicforcemicroscopy:AFM)で は、試料 に

対す る制限が ない。近年、カ ンチ レバ ーをその共振周波数で励振する方式等が考案 されてAFMの

力の検 出感度 は向上 し、共振周波数の変化 を検出するFM検 出方式 を用いて原子 スケールで非破壊

な測 定 が実現 され てい る。 この ような方式 を とるAFMは 非 接触 原子 間力顕微 鏡(noncontact

AFM:NC-AFM)と 呼 ばれ、すでに原子分解能 を達成 してい る。1995年 に相次いで半導体表 面[ユ・2]

お よび金属結晶表面[3]の観察結果が報告 されて以来、 イオ ン結晶表面等 も含めて さまざまな試料 に

ついて原子像が得 られて きた。

このように原子分解能計測が確立 されると、極低温環境下での試料観察へ の展開が期待 される。

た とえば、常温では原子 は熱エネルギーによって激 しく振動 してお り、表面構造 自体の変形 を伴 う

場合 もある。 この ような変形 は非常 に高速であるため、STMやNC-AFMで は追従す ることがで

きず、正確 に構造 を観察す ることがで きない。極低温環境下では、原子構造 の熱揺 らぎを抑 えるこ

とがで き、原子構造 を正確 に観察することが可能 となる。本 ノー トで は、その例 としてSi(111)

面上 に銀 を蒸着 した表面の構造 を観察 した例 を紹介す る。 また、常温では欠陥や表面吸着原子が、

激 しく移動 ・拡散する場合がある。 これ らは、た とえば近年注 目されている単原子 ・分子操作 な ど

をお こな う場合 には、致命 的な問題 となる。極低温環境下においてこれ らの移動 ・拡散 を抑 えるこ

とにより、安定 して原子 ・分子操作 をおこな うことが可能 となる。本 ノー トでは、極低温環境下 に

おけるSi(lll)表 面での単原子操作 について紹介す る。

さらに極低温環境下 におけるNC-AFM測 定 においては、熱ゆ らぎに起 因す るカンチ レバーの周

波数 ノイズが低減 されるため高精度の測定が可能 となることや、熱 ドリフ トの減少によ り探針一試

料 間の相対位置が安定するこ とで高精度 の測定が可能 となるなど、計測上有効 な要素 も多い。
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2.Si(111)ザ3× ～/一3-Ag表 面 構 造 の極 低 温 環 境 下 で の 観 察

清 浄 なSi(111)7×7再 構i成

表 面 を300～600℃ に 加 熱 し、

0.1～lMLの 銀 を蒸 着 した と き、

Si(ll1)〉 「3×v「3-Ag構 造

が形 成 され る こ とが 知 られ て い る

[4-6]
Q

㊧Ag

⑤Si(1stlayer)

㊥Si(2ndlayer)

・、 、/㌧ 、 ♂ 。Si(3rdlayer)

a.b.

近 年 まで こ の表 面 上 で の構 図1

造 は、 単位 胞 に大 き さの等 しい2

つ の 三 角 形(ト ラ イ マ ー:3量

体)が 含 ま れ るHoneycomb

ChainedTrimer(HCT)モ デ ル

Si(111)♂ 一3× ～〆一3-Ag構 造 と して考 え られ る モ デ ル 。a.は

吸 着Ag原 子 が つ く る3角 形(ト ラ イ マ ー)が 単 位 胞 内 に2つ 存

在 し、 大 き さ の 等 しいHoneycombChainedTrimer(HCT)モ デ

ル 。b.は そ れ ぞ れ の大 き さ に差 の あ るInequivalentTrimer(IET)

モ デ ル 。 図b.と は 大 小 関 係 が 逆 転 し た状 態 もエ ネ ル ギ ー 的 に は

等 価 で あ り、 同様 に存 在 し得 る。

(図1a.)で 説 明で きる と考 え られ て きた。 実際 、 常温 で得 られ たSTM像 にお いて も、そ れ ぞれ

の トラ イ マ ー が 大 き さ も形 も輝 度 もほ ぼ等 しい 輝 点 と して 観 察 され る こ とが 報 告 さ れ て い る

(図2a.[7])。

しか し、 最 近 の 理 論 的 研 究 に よっ て、 単 位 胞 内 の2つ の トラ イ マ ー の 大 き さ に 差 が あ る

InequivalentTrimer(IET)モ デ ル(図lb.)が よ りエ ネル ギ ー の低 い構 造 で あ る こ とが示 され

た[8'9]。 どち らの トラ イマ ーが 大 きい場 合 もエ ネル ギ ー的 には等 価 で あ る ため 、常 温 で は2つ の構i

造 の問 で高速 に フ リ ップ ・フ ロ ップ運動 を して い るこ とが予 想 され、 そ のた め常 温 で は2つ の平 均

的 な構 造 と してHCT構 造 が 観察 され た と考 え る こ とが で きる。 しか し、極 低 温 環境 下 で は、熱 エ

ネ ルギ ー に よる構 造 変化 が抑 え られ る ため 、IET構 造 が 観 察 され るは ず で あ る。 実 際 、極 低 温 環

境 下 で のSTM観 察 で は2つ の トラ イマー に大

図2常 温 お よび 低 温 環 境 下 に お け る、STMお よ び

NC-AFMに よ るSi(1!1)4-3×v「3-Ag

表 面 の 観 察 結 果 。 常 温 で は 対 称 な、 低 温 で は 非

対 称 な トラ イ マ ー が 観 察 さ れ る。d.が 今 回 観

察 を お こ な っ た 結 果 で あ り、IET構 造 を確 認

す る こ とが で きる 。

き さや輝 度 の差 が生 じる こ とが確 認 され た(図

2b.「7])。 しか しSTMで は原 子 そ の もの で は

な く電子 密 度分 布 が画 像化 され る ため 、 トラ イ

マ ー と して密集 した個 々の原子 を分 解 して 画像

化 す る こ と は で き て い な い。 そ れ に対 し て

NC-AFMは 表 面 原 子 を直 接 画 像 化 す る こ とが

で き、常 温 でHCT構 造 の原 子 像 を得 る こ とに

も成 功 して い る(図2c.[lo'll])。 した が っ て、

極 低 温 環境 下 でNC-AFM観 察 をお こ な う こ と

に よ り、 実 際 にIET構 造 が 形 成 され て い る か

確 認 で きる こ とを期 待 で きる。

実 験 結 果 を図2d.に 示 す 。 実 験 は わ れ わ れ

が 開発 した 、 トップバ ス型 ク ライ オス タ ッ トを

装 備 したNC-AFM装 置 で お こ な い 、 液 体He

を用 い た冷却 に よ り試料 を6Kに 保 っ た状 態 で
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観 察 をお こな った。図 中 に点 線 で示 した領 域が 、Si(111)》 一3×,π3-Ag構 造 の単 位 胞 で あ る。

単位 胞 内の三 角 が2つ の トライマ ー を示 してお り、そ れ ぞれ3つ の輝 点 を頂 点 と してい る こ とが分

か る。 これ らの輝 点 は、 トライマ ー を形 成 す るAg吸 着 原子 で あ る と思 われ る。 この よ うに、極低

温 環 境 下 でNC-AFM観 察 をお こな う こ とに よっ て は じめ て、Si(111)～ 「3× ～/一3-AgがIET

構 造 を とる こ とが直接 的 に確 認 され た。

3.Si(111)7×7表 面 に お け る 垂 直 方 向 の 単 原 子 操 作

STMお よびNC-AFMに よる試料表面 の原子 スケ ール観察が実現 され、次の展開の1つ として単

原子 ・分子操作 の実現が期待 されている。すで にSTMを 用いて原子操作がお こなわれた例 は報告

されている。 しか し、STMは 電気的 な手法であ り、試料 に導電性が必要 とされる とい う制 限か ら

逃れる ことはで きない。 もっ と汎用 的な応用 を考 えた場合、試料 を選 ばないNC-AFMに よる原子

操作技術 を確立す ることには大 きな意義がある。 われわれは、NC-AFMを 用いた単原子 レベルの

で垂直方向の原子操作 一すなわち、試料表面 か ら原子1つ を引 き抜 く一に成功 したので、紹介する。

図3Si(111)7×7表 面での原子操作の実験結果。

a.か らb.の 間に引 き抜 き操作 をおこなった。左

側の丸の位置で確かに表面原子の1つ が失われて

いることが、マーカー(右 側の丸で示 した欠陥)

を基準 として確認で きる。

に表面 か ら原子 が1つ 失 われ てい る こ とが 、 マ ー カー とな る欠 陥(図 中の右 の丸)と の比較 か ら確

認 す る こ とが で きる。 さ らに、 図4に 連続 的 に原 子 引 き抜 きをお こな った結 果 を示 す。 点線 で示 す

単位 胞 内 で、 点 で示 した原子 が 次 の画像 で失 わ れ てい る こ とが 、左 上 の吸 着 物等 をマ ー カー とす る

こ とで確 認 す る こ とが で きる。 また、 図 中+印 で示 した原子 は本 来原 子 が存在 しない位 置 に吸 着 さ

れ てお り、引 き抜 きの際 に加 え られ た力 で準安 定 な位 置 に移 動 した もの と思 わ れ る。

実験 にはAg/Si表 面観察 と同様 の、 トップ

バス型 クライオス タ ッ トを装備 したNC-AFM

装置 を用いた。試料 にはSi(111)7×7再 構

成表面 を用 い、試料 を約9Kに 冷却 して実験 を

お こなった。実験結果 を図3に 示す。一度試料

表面 を走査 した(図3a.)あ と、 目標 とす る

原子(図 中の左 の丸)の 位置 に探針 を移動 し、

探針 一試料 問距離 を制御する圧電体 にパ ルス的

に電圧 を印加 し、探針 を試料 に急激 に接触 一退

避 させ た。その結果 を図3b.に 示 すが、確 か

4.お わ り に

極低温環境下 におけるNC-AFM観 察 においては、試料表面、探針先端 ともに構1造が非常 に安定

しているなど、計測 をお こなう上でのメ リットが非常 に大 きい。本 ノー トで紹介 した ように、常温

では見 えなか った ものが見 えるようにな り、で きなかったことがで きるようになる。また、常温 で

NC-AFMを 用いてお こなわれてい る静電気力測定や磁気力測定 も、極低温環境下 でお こな えば新

たな情報 を得 られることが期待 で き、非常 に興味深い。世界的に も極低温環境下でのNC-AFM観

察に関する報告 は増 えてお り、今後 ますます発展するこ とが期待 され る分野である。
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図4連 続的に原子操作 をおこなった様子。図中に点で示 した原子が、次の画像では失われていることが分かる。

+で 示 した原子は本来原子が存在 しない位置に移動 している。
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