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研究成果の概要（和文）：様々な分子組織体や電極表面構造など、「分子アーキテクトニクス」に必要な２次元
コンポーネント・３次元コンポーネントの電子輸送特性とスピン輸送特性を、機能性４探針走査トンネル顕微鏡
（STM）装置を用いて計測し、それらの機能特性を明らかにした。具体的には、(1) ニッケルジチオレン・ナノ
シートの電気伝導を測定し、酸化還元状態に応じて伝導変化を検出した。(2) ２層グラフェンにカルシウムをイ
ンターカレートして約２Kで超伝導に転移することを発見した。(3)２層グラフェンにLiをインターカレートして
熱脱離させると、ベリー位相が０からπに変化することを発見した。(4) 純スピン注入プローブの開発に成功し
た。

研究成果の概要（英文）：By using our four-tip scanning tunneling microscope prober with 
functionalized tips, we have measured charge and spin transport properties of various molecular 
objects and surfaces of electrodes which are components necessary for "molecular architechtonics" . 
(1) The conductivity of Nickel dithiolene nanosheets is very high and changes with redox control. 
(2) Bilayer graphene becomes superconducting around 2 K by Calcium intercalation. (3) The Berry 
phase of bilayer graphene changes from 0 to π by Li-intercalation and thermal desorption treatment.
 (4) A probe for pure spin injection has been developed. 

研究分野： 表面物理学
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１．研究開始当初の背景 
我々は、10 年以上の歳月をかけて４本の探

針を独立に駆動する４探針走査トンネル顕
微鏡(STM)を開発し、それを結晶最表面の電
気伝導（表面状態伝導）やナノワイヤの直接
計測に用いてきた。結晶表面上に形成される
「表面超構造」に固有の電子状態バンドによ
る電気伝導を世界で初めて検出し、太さ数十
ナノメータの個々のワイヤの電気伝導度を
測定し、個々の欠陥の影響を明らかにしてき
た。また、この装置に用いる探針として、金
属薄膜で被覆したカーボンナノチューブ
(CNT)探針も開発し、探針間隔を 30 nm 程度
まで縮小できた。また、強磁性被膜でコーテ
ィングすることにより、スピン偏極した電流
を試料に注入することができた。本研究領域
での研究対象となる分子組織体の計測でも
この装置を活用し、他に例の無いユニークな
計測が可能となる。 

 
２．研究の目的 
本研究の目的は、様々な分子組織体や電極

表面構造など、「分子アーキテクトニクス」
に必要な２次元コンポーネント・３次元コン
ポーネントの電子輸送特性とスピン輸送特
性を、我々が独自に開発してきた機能性多探
針走査トンネル顕微鏡（STM）装置を用いて
計測し、それらの機能特性を明らかにして分
子アーキテクト設計に反映させることにあ
る。そこで得られる情報は、分子組織体によ
って実現を目指す調和のとれた電子・光・情
報処理機能の設計指針の基礎とする。 
 
３．研究の方法 
 本研究で用いる実験装置、「超高真空４探
針 STM-FIB-MBE 装置」はすでに当研究室に設
置されて稼働状態にある。しかし、本研究の
目的を達成するために、① SEM 固有のコント
ローラを導入して SEM 高分解能化を図る。ま
た、② 金属被膜 CNT 探針作製プロセスを簡
略して品質の安定したCNT探針を作製する技
術を確立する。磁性探針作製法に関しては、
スピン偏極STMの研究でその方策が知られて
いるので、まずはそれを自前の装置で実現す
る。(a) 磁性探針による「スピン偏極電流注
入現象」、および (b) 磁性探針による「スピ
ン圧現象」の検出を行う。(a) はスピンホー
ル効果などを利用し、(b) は磁性探針の磁化
の向きが伝導電子のスピンの向きと平行か
反平行かに依存して検出される電圧が異な
ることを利用して伝導電子のスピン偏極度
を測定することが可能である。このような測
定を探針距離や温度（室温から５Ｋまで冷却
可能）を変えて測定する計画である。 
 
４．研究成果 
(1) ジチオレン・ナノシートに関する研究 
 A01 班 西原 G のオリジナルな方法で合成さ
れたニッケル・ジチオレン・ナノシートの電
気伝導度が 102 S/cm と、有機分子膜として

は極めて高いこと、また、酸化還元状態によ
って、伝導度が変わることを発見した。この
単層膜は２次元トポロジカル絶縁体である
と理論的に予言されており、本成果はその可
能性を示唆する。T. Kambe, et al., JACS 136, 
14357 (2014) に発表。 

ニッケルジチオレン・ナノシートの構造 

 

 

 

 

 

 

 

 

  ４探針 STM 装置での van der Pauw 法測定、および

伝導度の温度依存性 

 
(2) グラフェンの超伝導化に関する研究 
グラフェンはそのまま（pristine）では超
伝導にならないが、カルシウム原子を層間に
インターカレーションすることによって 2K 
付近で超伝導に転移することを発見した。一
方、リチウム原子のインターカレーションで
は超伝導化しないことから、電子ドーピング
の量が超伝導化に重要な因子となっている
と考えられる。S. Ichinokura, et al., ACS Nano 
10, 2761 (2016)に発表。 

 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

ｲﾝﾀｰｶﾚｰﾄ２層グラフェンの構造と電気伝導特性 



(3) グラフェンのベリー位相に関する研究 
２層グラフェン（Pristine Gr）と、それ

に一旦リチウムをインターカレーとしてさ
らに Li を熱脱離させた２層グラフェン
（Li-Gr）の磁気抵抗測定行うと、シュブニ
コフ・ドハース振動の位相がずれる。これを
ランダウ量子化準位の指数としてプロット
（Fan ダイヤグラム）すると、ベリー位相が、
前者で 0, 後者でπとなっていることを発見
した。これは、２層の積層構造が AB 積層か
ら AA 積層に変化しているためである。２層
グラフェンが単層グラフェンのようなディ
ラック電子系になることを示した。R. 
Akiyama, et al., Appl. Phys. Lett. 110, 233106 
(2017)に発表。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Pristine（Sample A）および Li-処理２層グラフェン

(Sample B)のシュブニコフ・ドハース振動およびファン

ダイヤグラム 

 
(4) 純スピン注入プローブの開発 
 試料に電流を注入せずに、純スピン流を注
入できるプローブを開発した。それは、下図
のように、磁性体と非磁性体を接合し、そこ
で電流を流すことによって接合部付近にス
ピンを蓄積し、それを試料に接触させると、
スピンが試料に拡散する。このプローブを４
探針 STM 装置に装着し、金ワイヤに純スピン
流を注入し、逆スピンホール効果によってワ
イヤの両端に発生した電圧を確認すること
で、スピン注入を実証した。特許を申請中：
特願 2016-167903。論文投稿準備中。 
  
  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

（左）４探針 STM 装置での測定中での SEM 像。 

（右）プローブの光学顕微鏡像。 
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