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研究成果の概要（和文）：走査型トンネル顕微鏡（STM）を使うと、物質表面の原子配列を観察するだけでな
く、表面に吸着した原子や分子一つひとつを動かすことができる。これを使って原子層物質に吸着した原子や分
子を操作し配列させることで、その物性を制御する技術を開発することを目指した。多数の原子・分子操作を効
率よく行うための自動操作プログラムを作成したほか、密度汎関数理論計算によりシリコン基板上のインジウム
原子層に吸着した一酸化炭素分子の吸着サイトを検討した。また、STM操作の自動化の一環として、実験中に発
生した地震の影響を、緊急地震速報を利用して回避する仕組みを構築した。

研究成果の概要（英文）：A scanning tunneling microscope (STM) allows us to observe the atomic-scale 
structure of the sample surface, as well as to move individual atoms or molecules adsorbed on the 
surface. Using this technique, we aimed to develop a method to control the physical properties of 
atomic layer materials by manipulating and arranging the atoms or molecules adsorbed on the surface.
 We created a program to automatically manipulate a large number of atoms or molecules, and also 
used density functional theory calculations to study the adsorption sites of carbon monoxide 
molecules on an atomic-layer indium formed on a silicon substrate. Related to the automation of STM 
operation, we constructed a system to avoid the influence of earthquakes during STM experiments by 
receiving the earthquake early warning.

研究分野： 表面科学

キーワード： 走査型トンネル顕微鏡　原子層　表面・界面　原子・分子操作　緊急地震速報
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研究成果の学術的意義や社会的意義
この成果は、STMを用いた原子・分子操作の技術を向上させるものであり、当初計画の実現に向けた基盤となる
ものである。今後も継続して取り組んでいくことで、ナノテクノロジー分野における研究展開と応用が期待され
る。また、緊急地震速報を活用した地震回避システムは、STM実験の安定性を高め、より信頼性の高いデータ取
得を可能にするものであり、本研究計画の枠を超えて利用価値があるものである。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 

１．研究開始当初の背景 

 

走査型トンネル顕微鏡（STM）を使うと、物質表面の原子配列を観察するだけでなく、表面に吸着し
た原子や分子一つひとつを動かすことができる。STMを使って吸着原子・分子を規則正しく並べた、い
わば「人工格子」を作ることで、原子・分子の配列に応じて表面電子状態を変化させる研究が行われて
いる。しかし、そういった研究のほとんどは貴金属単結晶基板上で行われており、表面に特殊な電子
状態を作ったとしても、物性は基板のバルク特性で決まってしまう。表面の電子状態だけが巨視的な
物性を支配する原子層物質で表面吸着した原子・分子の操作ができれば、表面電子状態の変調を解
して、物性自体を制御できる可能性がある。 

 

２．研究の目的 

 

STM を使って原子層物質の上の吸着原子や分子を操作し、人工格子を作製することで二次元電
子系にはたらきかけ、その物性を制御する技術を開発することを目指した。その実証としてバルクの電
子状態を無視できる原子層超伝導体を基板として採用し、その超伝導特性の制御を狙った。原子・分
子を人工的な格子状に並べて表面電子状態を変調し、フラットバンド的な電子状態を作り出すことで、
フェルミエネルギーにおける状態密度の増大を介した超伝導転移温度の向上をめざすこととした。 

 

３．研究の方法 

 

超伝導状態の相関長は典型的には数十ナノメートルであるので、超伝導状態を変調するにはこの
規模の範囲を人工格子で埋める必要がある。これを手動で行うのは非現実的なので、原子・分子操作
の自動化を行った。これと並行して、密度汎関数理論（DFT）計算を利用して、目的に適した原子層物
質・吸着原子の組み合わせ探索を試みた。原子層物質の第 1 候補として転移温度約 3 K の超伝導体
として知られる Si(111)基板上の In 二重層（以下 In/Si）を用いる。その結晶構造モデルに原子・分子を
配置して構造最適化を行い、吸着サイトを検討した。さらに、フェルミエネルギーにおける状態密度が
大きくなるような原子・分子配置を探したのち、人工格子の作製と電子状態計測に進む計画とした。 

また、十分に冷えていない試料表面に原子・分子が吸着すると、表面から脱離したり、表面拡散に
より凝集したりするなどして、原子・分子操作の実験に進めない。これを防ぐため、試料を冷却した状
態で操作用の原子を蒸着し、昇温させることなく STMヘッドまで搬送する必要がある。そこで、試料を
液体ヘリウムフローで冷却した状態で真空蒸着を行うための低温マニピュレーターと専用の真空チャ
ンバーの設計製作を進めた。 

 

４．研究成果 

 

(1) 原子操作の自動化プログラム作成 

 

原子操作に必要な一連の手続きは、①STM 像から吸着原子の位置を検出する処理、②初期配置
から目標配置への対応付けを行う処理、③他の吸着子と干渉しない移動経路を決める処理、④決め
た手順に従って STMを操作する処理、といった要素に分解できる。これらのうち、①、②、③は、それぞ
れブロブ検知（blob detection）、割当問題（assignment problem）、最短経路問題（shortest path problem）
とよばれる一般的な問題として取り扱えるので、Python で提供される汎用の科学技術計算ライブラリ
で処理することにした。④には、STM コントローラ（製品）のオプションとして提供される LabVIEW イン
ターフェースを用い、①、②、③についても LabVIEW の Python ノードを利用して呼び出すことで、ユ
ーザーの操作は基本的には LabVIEW 上で完結するようにした。図 1 に動作結果の例を示す。図 1(a)

は、Ag(111)基板上の Fe 原子を星型に初期配置したものである。ブロブ検知プログラムにより鉄原子
の位置がマークされている。つづいて、初期配置と目標配置（円形）への対応付けを行い、原子の移動

 
図 1： Ａｇ（１１１）表面のＦｅ原子の自動操作。(a) 初期配置。(b) 初めに操作する原子の初期位置

から目標位置への移動経路。(c) 自動操作途中の配置と、次に操作する原子の現在位置から目

標位置への移動経路。(d) 自動操作と少しの手修正後の最終的な配置。 



順序を適当に決め、他の原子と干渉しない移動経路を求めたのち、順次操作を実行する［図 1(b)(c)］。
最終的に得られたトポグラフィー像が図 1(d)であり、目標としていた円形の配置が確認できる。 

現時点では、自動操作の過程でミス（原子が探針の移動に付いてこない状況など）が発生すると、
人力で修正する必要がある。そのような状況に自動で対応するためには操作のエラー検出と修正をプ
ログラムする必要があるが、それは今後の課題である。また、STM コントローラの制御は TCP 通信に
より任意のプログラミング環境から行えることがわかったので、利用継続にサブスクリプションの必要
な LabVIEWに依存していた部分を Pythonへの置き換えることも進めている。 

 

(2) In/Siにおける CO吸着サイトの検討 

 

原子層物質と吸着原子・分子の組合せを
DFT 計算を利用して探索するにあたって、In/Si

原子層と一酸化炭素（CO）分子の組合せを取
り上げ、どのような配置で吸着するかのシミュ
レーションを行った。In/Si の構造をスラブ模型
で近似し、局在基底 DFT コード OpenMX を利
用して構造最適化を行った。図 2(a)(b)に、適当
な初期位置からの構造最適化により得られた
原子配置を一例として示している。CO 分子は
C 原子を基板に向けて吸着しており、これは貴
金属基板上に吸着した CO 分子で知られる振
る舞いと同様である。位置は In 原子の直上で
はなく、その下の再上部 Si原子の直上にあるこ
とがわかる。CO 分子の初期位置を変えながら
同様の構造最適化を繰り返したところ、図 2(c)

に示すように単位胞中の 5 個の再表面 Si 原子
の直上がすべて吸着サイトとなっていることが
わかった。CO 分子の配置は連続的に指定できず、Si(111)の周期に応じて離散的な位置に限定される
ことを示唆する。また、この結果はあたかも CO分子が In原子層を透かして Si原子位置を見ているよ
うな意外さがあり、今後実験で確かめたい。 

 

(3) その他の成果 

 

当初計画の内容は現時点では論文発表には至っていないものの、以下のように予期しなかった副

産物が論文成果につながった。 

吸着サイトの検討(2)で原子の位置指定は原子層の格子を基準として行う必要性が明らかになった。

そこで、原子分解能を有するトポグラフィー像から結晶格子の微小な変位を定量的に検出し補正する

手法（Lawler-Fujita法）の利用を検討し、試行的に遷移金属ダイカルコゲナイド 2H-NbSe2の STMデー

タに適用した。2H-NbSe2 は電荷密度波とよばれる電荷密度の超構造を示すが、電荷密度波の変位と

結晶格子の変位の差分に着目した解析を行うことにより、電荷密度波のドメイン構造を明瞭に可視化

することに成功した[1]。 

また、STM操作の自動化の一環として、STM実験中に発生した地震を自動で「回避」する仕組みを

構築した[2]。STMは振動に弱いので、装置全体を防振台上に設置するなどの防振策がなされるが、地

震の揺れは十分に減衰できないことが多く、実験に深刻な影響を及ぼしうる。そこで、緊急地震速報

（予報）と連動して、地震動が実験室に到達する前に測定を中断し、探針を試料表面から安全な距離

だけ離す自動探針退避の仕組みを実装した。これにより、地震により探針が試料に接触する事故（クラ

ッシュ）を大方回避できるようになったほか、データに記録される地震由来のノイズも低減された。 

また、本研究計画に必要なDFT計算のために物質・材料研究機構の材料数値シミュレータ（スーパ

ーコンピュータ）の利用枠を購入したので、計画遂行に支障のない範囲で各種物質の電子状態計算も

行って STM 実験のデータ解析に活用した。トポロジカル絶縁体 Pb(Bi1-xSbx)2Te4や熱電材料 PbTe の

バンド計算等を行っており、計算結果の一部は最終年度に発表した論文に含まれている。 
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図 2： In/Si上の CO分子吸着サイト。(a) ある初

期位置からの構造最適化で得られた配置。(b) 

初期値を変えながら最適化を繰り返し、最適化

後のCO分子位置を赤い十字でプロットした。平

行四辺形は単位胞、灰色の丸印は上部 2 層の

Siを示し、見やすさのため Inは省略している。 
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