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研究成果の概要（和文）：分子ー電極からなるヘテロシステムにおいて、分子スピンと電極電子系が織りなす量
子物性を探索した。金表面における金属フタロシアニン分子について、トンネル顕微鏡（STM）を用いた分子操
作により近藤効果とスピン軌道相互作用における量子相転移を制御することを実現した。ヘテロシステムの電極
として有望である２次元トポロジカル絶縁体の候補であるシリセンやワイル半金属の候補である遷移金属カルコ
ゲナイドMoTe2やWTe2の原子構造と電子状態を明らかにした。また、レーザー光電子分光を使って非占有の表面
状態についてスピン分裂やスピンテクスチャを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：We explored quantum properties caused by the interplay of molecular spins 
and conduction electrons in hetero-systems consisting of magnetic molecules and metal electrodes. We
 controlled the quantum phase transition between Kondo resonance state and an anisotorpic spin state
 derived from the spin-orbit interaction in an iron phthalocyanine molecule on a Au(111) electrode 
surface. We elucidated the geometric and electronic structures for silicene, MoTe2 and WTe2 which 
are topologically unique materials; silicene is a strong candidate of two-dimensional topological 
insulator and MoTe2 and WTe2 are candidates of Weyl semimetal.  In addition, we determined by using 
laser photoemission spectroscopy the spin texture of unoccupied image potential surface state on Au 
and graphene-covered Ir electrodes.

研究分野： 表面科学

キーワード： 表面　近藤効果　トンネル顕微鏡　スピン軌道相互作用　分子磁性　単原子層物質
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１．研究開始当初の背景 
 研究開始当初、有機デバイス実現へ向けた
基礎研究が、電極―分子からなるナノ接合系
や電極表面に吸着した分子系について盛ん
になされていた。分子の電気伝導に関しては、
分子軌道の役割など実験・理論から明らかに
されつつあった。また、分子スピンの役割は、
スピントロニクスなどと密接につながるた
め広く興味が持たれ、電極系における分子ス
ピンの物性に関して注目が集まっていた。単
分子レベルでの精密スピン物性計測に基づ
いて、有機分子―無機材料電極からなるヘテ
ロ電極系において発現する新奇量子物性の
開拓が強く望まれる状況にあった。また、グ
ラフェンの研究に端を発したトポロジカル
物質研究が非常に活発になり、新奇２次元原
子層物質の創成研究にも注目が集まってい
た。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、分子-電極の相互作用と分子の
接合位置を適切に設計したヘテロシステム
において「分子本来の機能や特徴を際立たせ
る」「ヘテロ系において初めて顕在化するユ
ニークな物性を発現させる」ことを目指す。
有機金属分子や新奇分子を、金属電極をはじ
めシリセンなどの多様な基板に展開し分子
アーキテクトニクスを支える土台となるヘ
テロシステムを構築する。構築したヘテロシ
ステムについて、接合が分子の電子準位、伝
導特性、磁性などに及す影響を明らかにし、
接合エンジニアリングによる新奇量子物性
を開拓する。 
 
３．研究の方法 
 超高真空において、極めてクリーンな電極
表面を用意し、そこに磁性分子などの分子を
吸着して電極と分子からなるヘテロ系を構
築する。吸着構造や電子状態およびスピン物
性を極低温・強磁場走査トンネル顕微鏡
（LT-SM-STM）および顕微分光(STS)を用いて
単分子レベルで調べる。また、電極材料とし
て有望となるシリセンなどの新物質を Ag な
どの基板表面に材料原子を蒸着することに
より作製し、原子構造と電子状態を STM・STS
により調べる。さらに実験結果を第一原理計
算により解析する。 
 
４．研究成果 
研究成果は、(A)電極―分子ヘテロ系の電気
伝導やスピン物性に関するものと(B)新奇低
次元物質の開拓に関するものの二つに大別
される。 
(A-1)分子の電子輸送特性 
超伝導基板(Pb)電極に接合したC60分子に超
伝導 STM 探針(Nb)を接触させることで、二つ
の電極に挟まれた分子系を構築した。この構
造は、分子デバイスの基本単位であり、分子
を電子がどのように輸送されるかを調べる
非常に良い基本構造である。従来、分子の輸

送特性については複数チャンネルの総和と
してのコンダクタンス測定が多数報告され
ていたが、本研究では、超伝導 STM 探針・分
子・超伝導電極接合における多重アンドレー
フ反射を測定し、輸送に関わるチャンネル数
と各チャンネルの透過係数を決定すること
に成功した。C60 分子の LUMO が電子輸送に深
く関わり、透過係数が分子の配向と密接に関
わることが明らかとなった（文献 20 および
図書 2）。 
 また、Ag(111)電極表面に接合した鉄フタ
シロアニン(FePc)について、単分子層とバイ
レイアー層では、電子輸送特性における非弾
性過程に大きな違いがあることを見出した。
バイレイアー構造では、輸送電子が分子の軌
道に捕獲された負イオン状態の寿命が延び、
電子輸送において分子振動を励起する非弾
性トンネル過程の寄与が驚くほど増強され
ることを見出した（文献 26）。これと関連し
て、輸送電子が電極のフォノンを励起する過
程が起きていることを明らかにした（文献
13）。 
(A-2)磁性分子−電極系におけるスピン物性 
 STM 非弾性トンネル分光により、Cu(110)
電極基板に吸着した FePc 単分子の磁気異方
性を３次元（分子面に水平方向および垂直方
向）で決定することに成功した。電極との接
合により分子の対称性が低下し、磁化困難
軸・容易軸が方向を変化することを明らかに
した（文献 14）。 
 Au(111)電極に接合した FePcが引き起こす
近藤効果について、NO分子や CO 分子を Fe 原
子に配位させることで近藤状態を制御する
ことに成功した（文献 22）。また、STM 探針
を使って Fe 原子の位置を分子面に対して垂
直方向に変異させることで、電極基板と Fe
原子との混成相互作用を変化させ、近藤共鳴
状態とスピン軌道相互作用による異方的な
スピン状態の間の量子クロスオーバーを制
御することに成功した（文献 5）。 
 
(B)新奇低次元物質の開拓 
(B−１)シリセンの構造と電子状態の決定 
 Ag(111）電極表面に Si 原子を蒸着するこ
とで単原子層膜を合成した。STM 観察、第一
原理計算、電子線回折による構造解析から Si
原子がバックルしたハニカム構造を作るこ
とを明らかにした（文献 23,29）。強磁場下で
の STS 測定によるランダウ準位分光から、Ag
電極上のシリセンは、電極 Ag との相互作用
が強くディラック電子が存在しないことを
明らかにした（文献 18,28）。多層シリセンの
構造と電子状態も明らかにした（文献
11,12,27）。シリセンの結果をまとめて総説
論文や図書を発表した（文献 19、図書 1,3） 
(B−2)ワイル半金属の電子状態決定 
 遷移金属カルコゲナイドの仲間である
MoTe2 や WTe2 は、傾いたディラックコーンを
持つ2型のワイル半金属であると言われてい
るが、ワイル点の位置やトポロジカルな表面



状態について不明であった。本研究で、STM
準粒子干渉を解析することでワイル点の位
置やトポロジカルな表面状態のバンド分散
を決定することに成功した（文献 1,3,6） 
(B-3)非占有電子状態における Rashba 分裂 
レーザー光電子分光を用いて、これまで測定
が行われていなかった鏡像表面状態のスピ
ン軌道相互作用による準位分裂を測定する
ことに成功し、スピンテクスチャを明らかに
した（文献 7,9,10）。 
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