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研究成果の概要（和文）：本研究は走査トンネル顕微鏡（STM）を用いて単一スピンの検出を行うことを目的とした。
磁場中で歳差運動をしているスピン上ではトンネル電流が歳差運動の振動数で変調される現象を用いてスピンを観察可
能である。本研究ではフィルター、インピーダンス変換、プリアンプからなる低ノイズの回路を作成し、探針、試料、
測定回路間の距離を短くとったSTMを作成した。この装置を用いて不対電子をもつ分子（BDPA）についてスピンによる
と考えられる信号を観察した。グラファイトのエッジに局在するスピンによる信号は検出には至らなかった。また孤立
スピン間の距離の制御がしやすい酸化物にドープした不純物を準備し、これらの評価を行った。

研究成果の概要（英文）：The object of this study was to observe a single spin by scanning tunneling micros
cope (STM) in some materials. The precession motion of a spin under a weak magnetic field modulates the tu
nneling current with the precession frequency. This phenomenon was used to detect spin by STM. We made STM
 with the low noise filter, impedance converter and preamp. The distance among the STM tip, the sample and
 the measuring circuit was minimized to reduce the attenuation of the high frequency signal. We observed h
igh frequency signal due to an unpaired electron in BDPA. High frequency signal due to the localized state
 in graphite edge was not detected.
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１．研究開始当初の背景 
(1)近年のナノスケールの物理の発展には、

走査プローブ顕微鏡の発展が重要な役割を

果たしてきた。走査トンネル顕微鏡（STM）

をはじめ、原子間力顕微鏡、近接場顕微鏡等

が実空間におけるナノスケールの原子や電

子状態のイメージングを可能にしてきた。 

磁気的構造の観察には、磁気力顕微鏡やス

ピン偏極顕微鏡が開発されてきており、磁区

の構造等が観察されている。しかしながらこ

れらの装置ではひとつのスピンの検出はま

だ難しい段階である。一方ではスピントロニ

クスの発展によって、少数のスピンの検出が

必要となってきている。また、我々はこれま

で極低温走査トンネル顕微鏡を用いて、高温

超伝導体等の強相関物質のトンネル分光を

行ってきたが、このような物質における観察

では、電子状態のほかに局所的なスピンの様

子の観察が重要な情報を与えてくれる。 

 

(2)1 つの局在スピンの観察に関しては、

1989 年に Manassen らによって STM を用いた

電子スピン共鳴（ESR）実験が行われている

(Phys. Rev. Lett. 62 2531 (1989))。これ

は、磁場中で歳差運動をしているスピン上で

STM を用いてトンネル電流を流すと、トンネ

ル電流が歳差運動の周波数で変調するとい

う実験に基づいている。例えば数 100G の磁

場のもとでは数 100MHz でトンネル電流が変

調される。この変調は、スピン上でしか観測

されないので、STM と同時にこのトンネル電

流の高周波成分を観察すれば、存在するスピ

ンの位置を特定できる。実際Manassenらは、

シリコン上のスピン中心や鉄粒子上でその

ような信号を観察している。さらに 2002 年

には Durkan らが、有機分子上の不対電子の

スピンの観察に成功しており(Appl. Phys. 

Lett. 80 458 (2002))、さらに g因子の決定

も行っている。 

  

(3)このようにスピンを実空間で直接観察

する「STM を用いた電子スピン共鳴」は非常

に有効な手法であると考えられる。さらにス

ピンの歳差運動の周波数でトンネル電流が

変調されるという現象自身も物理的に興味

深い。しかしながら STM を用いた電子スピン

共鳴に関する報告はすくない。これは、1 ス

ピンによる信号であるため、実験的に信号小

さく検出が難しいためと考えられる。また、

スピンの歳差運動によって局所状態密度が

変調されているというような現象の理論的

な解釈も提案されているが、実験が少ないた

めに検証されるまでにいたっていない。 

 
２．研究の目的 

背景で述べたように、STM を用いた電子ス

ピン共鳴は報告が少ない。このため、まず電

子スピン共鳴による高周波信号を検出でき

る STM（ESR-STM）を開発することである。こ

のため本研究では 

(1)ノイズを抑えた ESR-STM の製作 

(2)製作した ESR-STM を用いたいくつかの物

質（ BDPA （α ,γ -bisdiphenylene β

-phenylallyl）の不対電子,グラファイトの

エッジ状態、磁性不純物等）の準備及び電

子スピン共鳴による高周波信号の確認を

目指す。 

 
３．研究の方法 
単一スピンによる高周波の小さな信号の

検出のために、特化した STM の制作を行う。

具体的には、フィルター、インピーダンス変

換、プリアンプからなる低ノイズの回路を作

成し、また高周波信号の減衰を抑えるために

探針、試料、測定回路間の距離を短くとった

STMを制作する。この STMを用いていくつ

かの不対電子を持つ物質で観察を行う。対象

としては不対電子を有する有機分子 BDPA

を HOPG 基板上に分散させたもの、劈開し

たグラファイトに現れるステップエッジに

存在する局在状態、また酸化物にドープした



不純物を考え、これらの試料の評価も行った。 
 
４．研究成果 
  
(1)STM の製作 

本研究においては従来の STM に、トンネル

電流の直流部分と交流部分を分離するフィ

ルター回路、探針と試料間の高いインピー

ダンスをプリアンプの低いインピーダンス

に変換するインピーダンス変換回路、低ノ

イズのプリアンプ回路を付加し、また高周

波信号の減衰を抑えるために探針、試料、

測定回路間の距離を短くできるようにした

STMを作製した。図に作成した回路の写真

を示す。 

フィル

ター用の

コイルは

抵抗を小

さくする

ために自

作のものを用いた。当初は、バイアス電圧

を急に変化させたときのトンネル電流の過

渡現象から、探針と試料の間のインピーダ

ンスを見積もってインピーダンス変換を行

ったが、最終的には FET 入力の汎用のイ

ンピーダンス変換回路を用いた。インピー

ダンス変換回路は P.Krukowski et al. 

Measurement 43 (2010) 1495を参考にし

た。またプリアンプは 30dBの利得のある

ものを用いた。制作した回路の 450MHｚ

付近の特性を下図に示す。入力にはトラッ

キ ン グ ジ ェ ネ レ ー タ ー を 用 い

-110dBm,-120dBm の信号を加え、出力を

スペクトラムアナライザーを用いてバンド

幅 1kHzで測定した。トラッキングジェネ

レーターの信号線の導入のために本来のノ

イズ以上のノイズが混入しているが、ノイ

ズレベルは-110dBm 程度であることがわ

かり、-140dBm程度の信号までこのバンド

幅で測定できることが分かった。またこの

回路を STM の探針や試料の近くに配置す

ることにより、途中での高周波信号の減衰

を極力減らした。 

 

(2)ESR信号の測定 

測定は室温と 4.2K の低温で試みた。

4.2Kにおいても、測定に用いた数百ガウス

の磁場では熱エネルギーがゼーマンエネル

ギーより大きいので高周波信号の測定は可

能なはずである。また 4.2Kの低温は STM

の熱ドリフト等

が減少し安定す

る利点がある。

しかし探針とイ

ンピーダンス変

換回路間の距離

を長くとらなけ

ればならないの

で、その間の高

周波信号の減衰

が大きく、低温

での検出は難し

かった。 

室温において HOPG 基板上に分散させた

BDPA 分子上で観察したスペクトルを図に示

す。（B=210G） 

図では 597MHz 付近にピークが見られる。

ピーク周波数は場所によって分布し、印加し

た磁場とピーク周波数からg因子の値を求め

ると 2.0±0.6 と 2 を中心にばらついている

ことが分かった。これらは BDPA の不対電子

による信号と考えられる。 

また STM 像でみると BDPA 分子は単独では



なくクラスター状になって存在しているこ

とが分かった。このために、不対電子間の相

互作用等により場所によってピーク周波数

が変化している可能性がある。しかしながら、

熱ドリフト等の影響により、ピーク周波数と

場所との相関の測定はできなかった。今後の

課題である。 

同様の測定を HOPG 基盤を劈開して準備し

たグラファイトエッジについても行った。し

かし、グラファイトエッジにおいては、局在

スピンによると思われる高周波信号を検出

するには至らなかった。観測できなかった理

由としては、グラファイトエッジにおいて近

接するスピン間の相互作用によるｇ因子の

大きな変化やブロードニングが考えられる

が、明確な理由は今のところ不明である。 

有機分子の表面への分散や、グラファイト

エッジにおいては局在スピン間の距離を制

御するのは難しい。そこで、濃度によりその

間隔をコントロールしやすい固体中の不純

物について測定を試みるべく、試料の準備お

よび評価を行った。対象としては銅酸化物高

温超伝導体Bi2Sr2CuO6+δおよびBi2Sr2CaCuO8+δ

を用いた。この物質に磁性不純物および非磁

性不純物をドープし、実際に試料に取り込ま

れる不純物の量の分析を行った。また STM に

より、これら不純物による共鳴状態を観察し、

不純物の位置、分布等を観察することができ

た。今後、これらの試料を用いての測定を行

う予定である。 
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