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研究成果の概要（和文）：磁場中にある試料に、右回りと左回りの円偏光を切り替えて光を照射し、その励起や
吸収の違いから分光学的情報を得る磁気円二色性分光と、原子分解能を持つ走査トンネル顕微鏡を組み合わせた
新しい顕微ナノ分光実験系を試作した。探針電場増強度の考察から、円偏光変調を用いる場合は、通常の光
ＳＴＭに比べ、電場増強効果が期待できないことがわかった。二色性分光の試料の候補として、アミロイドβの
プローブ顕微鏡を用いた原子レベルでの構造評価を行い、繊維化した組織と初期凝集核を観察することができ
た。

研究成果の概要（英文）：A new experimental system of microscopic nano-spectroscopy was prototyped, 
combining magnetic circular dichroism spectroscopy and scanning tunneling microscope with atomic 
resolution. From the consideration of local optical field enhancement in the vicinity of a metal 
tip, it was found that optical field enhancement is very weak when circular polarization modulation 
is used, as compared with ordinary light STM. As a sample candidate for dichroic spectroscopy, 
structural evaluation of amyloid beta at the atomic level was performed. Fibrils and aggregation 
nuclei of amyloid beta were observed by scanning probe microscopes.

研究分野： 表面科学、ナノ構造
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１．研究開始当初の背景 
 
 電子スピンの性質を利用して、従来の電子
素子とは原理の異なる素子を実現しようと
するスピントロニクスは、集積回路の微細化
が限界に近付きつつある現在、その状況を打
開する有力な新技術の候補として多くの研
究がなされている。このスピントロニクスに
用いられる材料である磁性半導体の物性を
探る測定手法のなかで、磁気円二色性分光法
(MCD) は、右左の円偏光による励起で、上
向きスピンと下向きスピンを持つ電子を偏
極励起し、その吸収の差を分光学的情報とし
て得る手法で、価電子帯のスピン軌道相互作
用についての情報が得られ、Zeeman 分裂や
不純物バンドも検出できるなど、非常に強力
は手法と言える。 
スピントロニクス材料は、ナノスケールで

の微細構造が材料の機能の発現に結びつい
ていることが多く、微細な空間分解能を持っ
た測定が重要である。また量子コンピュータ
への応用が期待されているスピントロニク
ス材料においては、スピン偏極をできるだけ
長く保持することが求められ、その緩和のダ
イナミクスを測定することが必須であり、ス
ピンの情報を含んだ電子状態をナノスケー
ルで、かつ時間分解ダイナミクスとして測定
できる手法が応用面からも学術面からも強
く求められている。 

MCD は光吸収スペクトルの円偏光の向き
の違いによる差を測定するもので、基本的に
は光吸収を測定する。光学的スペクトルのな
かで、「発光」スペクトルに関しては、これ
まで走査プローブ顕微鏡を使って波長限界
以下の空間分解能をもって顕微的に測定す
る技術はあったが、物質を問わず（非発光性
物質でも）起こる「光吸収」のスペクトルを
測定するナノ顕微分光技術はつい近年まで
存在しなかった。ここ 15 年ほどに報告され
た、プローブ顕微鏡を用いた光吸収測定手法
についても一般的に行われているとは言え
ず、特に MCD あるいは円二色性(CD)の違い
による吸収スペクトルをプローブ顕微鏡で
測定した報告例はない。 

 
２．研究の目的 
 
 本研究では、3 次元空間でナノスケールの
分解能を持ち、時間空間でピコ秒の分解能を
持つナノ顕微光吸収分光法に磁気円二色性
分光法を組み合わせ、試料のスピン情報を含
む電子構造を上記の分解能で測定可能な新
しいナノ顕微分光装置を試作する。ナノ顕微
吸収分光法は、走査プローブ顕微鏡のうち、
トンネル電流を用いて原子像を得る走査ト
ン ネ ル 顕 微 鏡 (Scanning Tunneling 
Miceoscopy: STM)と光照射を組み合わせ、原
子スケールでの光吸収スペクトルを測定す
る手法である。また試作したシステムの有効
性を検証するため、MCD シグナルを示す試

料について測定を試みる。 
 この手法が実現すれば、希薄磁性体や半導
体ナノロッドなどスピントロニクス材料と
して期待されている系の、電子構造やスピン
ダイナミクスを、その起源となる不純物やナ
ノ構造を特定しながらその場で測定するこ
とが可能になると期待される。 
 
３．研究の方法 
 
（１）磁場発生用強力磁石を組み込んだサン
プルホルダーの設計・製作 
 
 ＭＣＤを行うための磁場発生方法として、
強力なネオジム磁石を組み込んだＳＴＭサ
ンプルホルダーを作成した。使用した磁石の
磁力から、試料の観察面位置において、磁束
密度 0.34 T の磁場が印加できる設計となっ
ている。希薄磁性半導体のＭＣＤシグナルが
約 0.2 Tで飽和しているという報告があるこ
とから、磁力としては十分な強さが確保され
たと考えている。実験に使用したＳＴＭは、
日本電子製超高真空ＳＴＭ（ＪＳＴＭ－４５
００ＸＴ）である。 
 
（２）円偏光変調光学系の構築 
 
 ＳＴＭの試料－探針間に1/4波長板を用い
て直線偏光を円偏光に変換した励起光を照
射し、左右の円偏光の違いによってトンネル
電流に現れる変調シグナルを検出する。その
ために、円偏光の左右を変調する光学系をポ
ッケルスセル（Con Optics 社、LTA EO 
Modulator）によって光源の偏波面を切り替
え、左右の円偏光変調が可能なレーザー光学
系を構築した。 
 
（３）ＭＣＤ－ＳＴＭシグナル測定の試み 
 
 以下①～③のサンプルおよび光源の組み
合わせについて、円偏光変調励起光をＳＴＭ
の試料－探針間に照射した。その際に変調に
同期するトンネル電流変調シグナルのロッ
クインアンプによる検出を試みた。測定はす
べて室温で行った。 
 
① 超高真空チェンバー内で劈開したGaAsウ
ェハーの劈開清浄面に、フェムト秒 Ti サフ
ァイアレーザー(スペクトラ・フィジックス
社 Tsunami) の 波長 800 nm、パルス幅 90 fs 
のレーザー光を光源とした。 
② 低温成長により、As アンチサイト欠陥
(EL2)を多量に含むガリウム砒素エピタキシ
ャル膜を硫化アンモニウム溶液により酸化
物を除去した表面に、波長 960 nm の近赤外
半導体レーザー光を光源とした。 
③ クロロフィル a 0.1 mg をアセトン 10 ml
に溶かした溶液を、金薄膜上に滴下した試料
に、波長 532 nm のグリーンレーザー光を光
源とした。 



 
（４）円偏光変調における探針先端での電場
増強効果の理論的見積もり 
 
 結果に述べるように、ＭＣＤ－ＳＴＭシグ
ナルの有意な検出が可能ではなかったため、
その原因解析の一環として、長波長近似によ
る 避雷針効果の計算を行い、円偏光変調と
しての探針付近での光電場増強度を見積も
った。 
 
（５）アミロイドβ-42 の凝集初期過程の原
子レベル構造評価 
 
 本研究で試作したＭＣＤ－ＳＴＭ装置は、
磁場をかけずに円偏光二色性シグナル(Ｃ
Ｄ)が生じる物質の評価にも原理的には用い
ることが可能である。円偏光二色性スペクト
ルはたんぱく質の二次構造を推定するため
に用いられており、個々のたんぱく質分子、
あるいはその局所構造のＳＴＭによるＣＤ
が測定できれば、非常に強力な実験手法とな
りうる。 
 アミロイドβ-42 は、アルツハイマー病の
発症に深く関わるとされており、患者の脳内
で繊維化沈着が観察されることがわかって
いるが、その形成過程は明らかになっていな
い。また近年、繊維化する以前の初期凝集体
が毒性を持つことを示唆する報告が増えて
おり、その初期凝集核の構造的特長を原子レ
ベルで明らかにできれば重要な知見となり
うることから、ＭＣＤ－ＳＴＭ装置の測定試
料として有力な候補と考えられる。このアミ
ロイドβの凝集初期過程をＳＴＭ、および原
子間力顕微鏡（ＡＦＭ）の二つのプローブ顕
微鏡で観察し、原子レベルでの構造が評価可
能かを調べた。 
 
４．研究成果 
 
（１）ＭＣＤ－ＳＴＭ装置の試作 
研究方法に述べたように、磁場印加可能な

試料ホルダーを作成し、また円偏光変調可能
な光学系を構築し、ＳＴＭの試料－探針間に
円偏光励起光を照射できるシステムを試作
した。 
試作した装置を用いて、研究方法に挙げた

複数の試料、およびレーザー光の組み合わせ
について磁気円二色性シグナルの検出を試
みたが、ＭＣＤシグナルであると結論できる
測定結果を得るにはいたらなかった。 
 

（２）探針先端での電場増強度の見積もり 
 ＳＴＭ探針を回転楕円体で近似し、誘電関
数として文献値を用いることで、探針先端付
近での光電場増強度を計算した。通常、光を
ＳＴＭ探針先端に照射する場合、偏光方向を
探針と平行(ｐ偏光)にすることで、大きな電
場増強度を得ている。しかし、円偏光の場合
は偏光方向が回転するため、円偏光としての

増強度は、もっとも増強度が小さい探針と偏
光が垂直な場合(ｓ偏光)に制限されると考
えられる。実験で用いた Pt 探針を回転楕円
体で近似したときの長軸/短軸比を 5 と仮定
して、可視域から近赤外域におけるｐ偏光と
ｓ偏光での増強度の計算を行った結果を、図
１に示す。図１からわかるように、増強度は
偏光によって大きく異なり、ｓ偏光での増強
度に制限される円偏光では、通常の光ＳＴＭ
の場合のような大きな増強度は期待できな
いことが示唆される。 
 

 
         図 1 
 
したがって、ＭＣＤシグナルをトンネル電流
で検出するためには、試料を損傷しない範囲
でできるだけ強度の高い照射光を用意し、ま
たＳＴＭユニットの安定性を高め、トンネル
電流の雑音を極限まで除去することが必要
だと考えられる。 
  
（３）アミロイドβ-42 の初期凝集過程の原
子レベル構造評価 
 
 アミロイドβペプチドを溶解させた NaOH
溶液を低塩緩衝液に入れ、６時間４℃で静置
したのち、純粋で 100 倍および 500 倍に希釈
したものを、基板（マイカ、金蒸着膜、ＨＯ
ＰＧ）に滴下して試料とした。ここで４℃に
したのは繊維化が進行しすぎないようにす
るためである。 
 ＳＴＭによる観察では図２に示すように、
ＨＯＰＧ上に滴下した試料で、二つ並んだア
ミロイドβモノマーと推測されるコントラ
ストが得られた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図２ ＨＯＰＧ上のアミロイドβモノマー 
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 次にＡＦＭを用いてマイカ上に滴下した
サンプルの観察を行ったところ、図３に示す
ように、繊維化したと思われるコントラスト
と、初期凝集タンパクと思われるコントラス
トを観察することができた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
  図３ マイカ上のアミロイドβ繊維と 
    初期凝集核 
 
 
 図３の初期凝集核の部分を拡大したもの
が図４である。 
 

 
   図４ 凝集核部分の拡大図 
 
さまざまな大きさ、形、高さのコントラスト
が得られており、アミロイドβが初期凝集過
程で非常に多くの構造をとりうるとされて
いることがＡＦＭ像でも確認できた。ただし、
ＳＴＭ像でもＡＦＭ像でも、現段階では内部
構造が判別できるほどの分解能はない。詳し
い構造解析を行うためには、観察条件を最適
化した上で、ＳＴＭによる高分解能測定や、
ＭＣＤ－ＳＴＭを含む光照射ＳＴＭと組み
合わせることが必要である。 
 
 
ここまでの結果で明らかになった課題を踏
まえ、磁気円二色性シグナル、および二色性

シグナルのトンネル電流を介した検出に向
けて、今後も研究を続けていく予定である。 
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