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研究成果の概要（和文）：シールド機構を備えた原子間力顕微鏡（AFM）を開発し、それにより液中AFMの安定性
および力分解能を改善した。電子顕微鏡観察用の窒化シリコンメンブレンに集束イオンビームにより微小な穴を
設け、そこを通して探針のみを液中に浸漬することを可能とした。また、カンチレバーとメンブレンとの接触を
避けるために、カンチレバーに比較的長いクオーツ探針を接着し、さらにその先端に電子線堆積（EBD）カーボ
ン探針を作製した。これらの工夫により、探針のみを浸漬した状態での原子分解能観察を実現し、力分解能を3
倍程度改善した。この技術は、気体発生環境下での安定な計測や、電位分布計測技術の定量性改善に有用である
と期待される。

研究成果の概要（英文）：We have developed atomic force microscope (AFM) with a shielding mechanism 
and improved its stability and force resolution. We fabricated a small hole in a silicon nitride 
membrane that was originally designed for electron microscopy by focused ion beam. By inserting a 
probe into liquid through this hole, we enabled to immerse only the tip apex into liquid. To avoid 
the contact between the cantilever and the membrane, we used a thin quartz probe glued on the 
cantilever and fabricated an electron beam deposited tip on the probe apex. With these efforts, we 
enabled atomic-resolution imaging in liquid by immersing only the tip apex into liquid and improved 
the force resolution by ~3 times.  The developed mechanism is useful for improving the stability in 
the measurements of gas-generating samples and the quantitative capability of the potential 
measurements.

研究分野：ナノ計測工学

キーワード： 原子間力顕微鏡
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１．研究開始当初の背景 
周波数変調 AFM（FM-AFM）は、絶縁体

を含む様々な材料の表面構造・物性を原子

レベルの分解能で計測できる表面分析技術

である。しかしながら、本技術の動作環境

は長年にわたって超高真空中に限られてき

たため、化学や生物学分野への応用は極め

て限定的であった。その中で、近年、我々

は FM-AFM の装置ノイズを大幅に低減す

る技術を開発し、世界で初めて液中

FM-AFM による原子分解能観察を達成し

た(APL 87 (2005) 034101)。これにより、

脂質やタンパク質などから成る、様々な生

体試料のサブナノスケール液中観察を可能

とした。さらに、FM-AFM の動作原理に

改良を加え、3 次元力分布計測も可能とし

た(PRL 104 (2010) 016101)。これにより、

固液界面で揺動する水分子の分布（水和構

造）を、サブナノスケール分解能で 3 次元

計測できるようになった（図 1）。 

 

 これらの大きな進展を受けて、現在では、

液中 FM-AFM を物理・化学・生物の各分

野における研究課題の解決へと応用しよう

とする動きや、本技術をベースとして新た

な物性計測技術の開発を模索する動きなど

が広まっている。その中で、これらの進展

を妨げる大きな問題となっているのが力検

出器である。ここで、液中応用では、カン

チレバー全体を液中に浸漬するため、様々

な問題が生じる。まず、カンチレバーの共

振周波数や Q 値（振動エネルギー損失の少

なさ）の低下により、力感度や応答速度が

低下する。さらに、液中に溶存する分子や

ガスがカンチレバーに付着すれば、安定性

を大きく損なう要因となる。また、電子物

性計測への応用を考えた場合には、カンチ

レバー－試料間の大きな静電容量が、分解

能や定量性を損なう要因となる。 
 
２．研究の目的 
本研究では、窒化シリコンメンブレンによ

り液中と大気環境を隔て、探針のみが液中

に浸漬される新型力検出器を開発する。こ

れにより、液中 FM-AFM の力分解能、動

作速度、安定性を向上させる。 
 
３．研究の方法 
本研究では、電子顕微鏡観察用に市販され

ている窒化シリコンメンブレンの中央部に

レーザ加工機を用いて穴を形成する。この

穴を通して、探針のみを液中に浸漬するこ

とで、カンチレバーを大気中に維持し、Q

値の低下や気泡・分子などの吸着を防ぐ。

これにより、計測の安定性や感度を大幅に

向上させる。 

 

４．研究成果 

（１）窒化シリコンメンブレンの加工 

 

電子顕微鏡用の窒化シリコンメンブレンは、

厚さ 10 nm～1,000 nm程度であるが、今回

は水圧による変形を最低限に抑制するため

に比較的厚い厚さ500 nmのものを使用した。

これに対して集束イオンビーム（FIB）によ

り様々な大きさの穴を加工して、最適な穴

の大きさを検討した。その結果、50 µm × 

50 µm 程度の穴を設けるのが妥当であるこ

とが分かった。その後、加工の利便性を向

図 1. マイカ／水界面の 3 次元 AFM 像 

図 2. 窒化シリコンメンブレンの加工 



上させるために、高精度なレーザ加工機を

導入し、それを用いて大気中で簡便に穴の

加工ができるようにした（図 2）。再利用性

を高めるために、チタン箔を用いることも

検討したが、現状では窒化シリコンメンブ

レンの方が良い結果が得られている。 

 

（２）試料ホルダへの取り付け 

 

図 3に示すように、窒化シリコンメンブレ

ンの両端に Au や SiO2などの薄膜を形成し

て、それをスペーサとして、膜を試料表面

対向させる。そうしてできた隙間に液体を

入れて、その中でイメージングを実施する。

本研究では、そのための専用の AFM試料ホ

ルダを作製した。 

 

（３）水の蒸発とその対策 

 

図 3に示した構成では、いくつかの問題が

あることが分かった。まず、穴から水が思

ったよりも早く蒸発するため、溶液環境が

維持できない問題があった。そこで、側方

に液だまりを作製し、そこから水が順次送

られるような構成にすることでこの問題を

解決した。 

 

（４）水の侵入と侵出とその対策 

 

上記のように側方に水を十分に用意した場

合、逆に水が入り込みすぎてメンブレンを

押し上げてしまう現象が見られた。これに

より、本来、10-15 µmある既存の探針で十

分カンチレバーとメンブレンの接触を回避

できるはずが、衝突してしまうという問題

が発生した。また、この間隔が狭いために、

水がカンチレバーとメンブレンの間に侵出

する問題も生じ、こうなると Q値は完全に

液中に浸漬した場合と変わらない値となっ

てしまい、感度の向上が達成できない。 

 

そこで本研究では、カンチレバーに図 6に

示すようなガラスプローブを接着固定して、

探針を延伸することにした。ただし、ガラ

スプローブ先端の直径は 100 nm以上あり、

そのままでは高分解能観察には使えない。

そこで、走査型電子顕微鏡（SEM）を用いて、

図 3. 窒化シリコンメンブレンの AFM
用試料ホルダへの取り付け 

図 6. 作製した探針の SEM 像 

図 4. 水の蒸発とその対策 

図 5. 水の侵入と侵出の問題 



電子線をプローブ先端に照射することで、

電子線堆積(EBD)カーボン探針を作製した。

これにより先端径を 10 nm 以下にまで先鋭

化することが可能であり、十分に高分解能

観察に利用できる。 

 

（５）原子分解能観察の実現 

 

図 7に、今回開発したシールド機構を備え

た AFM を用いてリン酸緩衝生理的食塩水

（PBS 溶液）中で測定したマイカの原子分

解能像を示す。図から、マイカ表面の原子

レベルの構造が明瞭に観察されていること

が分かる。以上のように、この装置により、

探針のみを浸漬させて、液中原子分解能観

察を行うことが可能となった。 

 

（６）Q値と感度の向上 

探針のみが浸漬した状態で、カンチレバー

が大気中に保たれていても、ガラスプロー

ブの側面と水との相互作用のため、Q 値は

あまり向上しないという問題が明らかにな

った。このような問題は、探針の直径が細

くなればなるほど低減できると期待される

ため、より細い探針の作製が必要となる。

そこで、従来の熱で溶かして作製する方式

に換えて、CO2レーザを照射して作製するレ

ーザープラーを用いて石英のプローブを作

製することで、より先鋭化されたプローブ

を作製した（図 8）。これにより、Q値を約

30と、従来の 3-5倍程度改善することに成

功した。また、共振周波数も約 220 kHzと、

従来の 1-2倍程度改善することができた。

これらの結果、力分解能としては従来の 3

倍程度の改善が得られた。 

 

（７）まとめ 

本研究では、窒化シリコンメンブレンを用

いたシールド機構を備えた AFMの開発に取

り組み、力分解能を約 3倍程度改善するこ

とに成功した。これは、AFM 計測にとって

非常に大きな改善である。例えば、従来と

同じ力感度で、約 10倍速く画像を取得でき

ることになる。また、従来、信号対雑音比

がぎりぎりのところで行っていた計測では、

十分な余裕を持って測定をすることが可能

となり、再現性の向上につながる。 

 

本研究期間内には十分に実証実験を行うこ

とはできなかったが、このシールド機構に

は、気体発生環境下での計測時の安定性の

向上や、液中電位分布計測時の長距離力の

遮断による定量性の向上など、様々な効果

が予想され、今後の液中 AFM技術の発展と、

それを用いた固液界面現象の理解に大いに

貢献することが期待される。 

 

図 7. 開発した装置によってPBS溶液中

で取得したマイカの原子像 

図 8. (a)改良前と(b)改良後のロングプロ

ーブの SEM 像 
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