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研究成果の概要（和文）：　層状トポロジカル絶縁体の従来の成膜方法として、チェンバー汚染を伴わない新手
法を考案し、結晶性のよいBi2Te3を単層成長させることに成功した。得られたBi2Te3膜の電子状態、電気伝導度
測定を行い、両者の間の対応関係を解明した。
　Si表面上の(4x1)-In単原子層について、4x1相の相転移にともなう電気伝導度変化の観測に成功し、相転移の
機構を明らかにした。rect-In相の電気伝導度の温度依存性を測定し、金属フタロシアニン分子を吸着させるこ
とにより伝導度の温度勾配が変化することを見出した。また、実在が疑問視されていたhex相の合成に成功し、
これが単原子層金属であることを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：In this work, we developed a new method of the vacuum growth of Bi2Te3, 
which is not associated with the contamination of the chamber, and succeeded in layer-by-layer 
growth of good-quality Bi2Te3. We studied and clarified the correlation between the development of 
valence electronic structure and the electrical conductivity of the film.
  We also studied the electrical conductivity of the (4x1)-In monolayer on Si surface and succeeded 
in the observation of the precise conductivity change during a phase transition, which enabled us to
 understand the detailed mechanism of the phase transition which has been under debate for decades. 
We also measured the temperature dependence of the conductivity of rect-In phase. The adsorption of 
metal phthalocyanine on the rect-In surface modified greatly the temperature coefficient of the 
conductivity. We also succeeded in the preparation of the  √7 x √3-hex phase and found that this 
is the single-layer limit of the metallic In phases on Si.

研究分野：表面物性化学
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１．研究開始当初の背景 
従来知られていなかったトポロジカル絶

縁体と呼ばれる物質群は、バルク内部は絶縁

体であるのに対し、その表面には金属的で、

かつスピン分裂した表面状態が存在する。こ

の表面状態は、通常の半導体などの表面状態

とは異なり、結晶自身のトポロジカルな性質

によって保護されている。このため、スピン

トロニクスなどへの応用可能性もあって多

くの関心を集めていた。なかでも Bi2Te3 な

どの層状構造を有するトポロジカル絶縁体

は、ヘテロ積層など新物質合成の可能性を秘

めている。Bi2Te3 の成膜には、高真空チェ

ンバー中を Te蒸気で満たした状態で、Bi固

体を入れた坩堝を加熱し、その蒸気を基板表

面上に照射する方法が行われてきた。この方

法では、真空チェンバーの内壁が Te で汚染

されるため、光電子分光などの分析器を備え

た超高真空チェンバーとは別のチェンバー

を用意する必要があり、特に、シンクロトロ

ン放射光を用いた光電子分光実験など、共用

装置での実験が困難であった。 

 一方、半導体表面上の金属超薄膜の研究は

多年に渡って積み上げられてきた。本研究者

らによるPb/Ge(111)巨大Rashba系の発見な

どにより、上記のトポロジカル絶縁体単層な

どと組み合わせることにより新たな物性を

引き出す可能性があることから、近年、注目

を集めている。従来の研究では、主に構造、

電子状態が注目されてきたが、その電気伝導、

スピン伝導を測定することができれば新た

な展開の可能性が生まれる。 

 
２．研究の目的 
 本研究では、Bi2Te3 などの層状トポロジ

カル絶縁体の新たな単層作製方法を開発し、

その電子状態と電気伝導の相関を明らかに

すること、半導体表面上の金属原子層の構造、

電子状態と電気伝導性の相関、およびその上

への分子吸着による電子／スピン輸送特性

への影響を明らかにすることを主な目的と

し、これにより金属、化合物の単層構造をベ

ースとした２次元物質の科学を開拓するこ

とを目指した。 

 
３．研究の方法 
 Bi2Te3 などの化合物単層の作製は、本申

請者らが考案した手法を用いた。作製された

単層物質について、角度分解光電子分光と第

一原理計算による電子構造決定、独自に開発

した温度可変超高真空 4端子プローブによる

電気伝導度測定などを行った。 

 
４．研究成果 

[成果 1] トポロジカル絶縁体 Bi2Te3 の新た

な成膜方法の開発と、電子状態、電気伝導の

総数依存性の研究。  

重元素カルコゲナイド系のトポロジカル

絶縁体の典型物質である Bi2Te3 について、

新たな単層単位成膜方法を開発し、これを用

いてSi表面上に 1~5層の結晶性Bi2Te3を成

長させ、その電子構造、電気伝導について研

究した。電子構造では、最初の単層において

Bi 層に局在した半導体的バンドが形成され

ること、第２層形成によりバンドギャップが

縮小するとともに、Te–Te界面に局在した伝

導体が形成されること、第３層形成により初

めてトポロジカル絶縁体に転移することな

どを観測した。さらに単層〜5 層の Bi2Te3

の電気伝導度測定に成功し、トポロジカル表

面状態だけではなく Te–Te 界面の伝導帯が

重要な寄与を及ぼすことを明らかにした。 

 

[成果 2] Si 表面上の In ナノワイヤ層の電気

伝導測定とこれによる相転移挙動の解明 

 Si(111)表面上の(4x1)-In相は、In原子のナ

ノワイヤが規則配列した構造を有する。この

相はおよそ 100Ｋ以下の低温で(8x2)相に転

移することが知られている。ARPES による

電子構造観測では、高温では金属的なフェル

ミ面が存在するが低温ではギャップが生じ、

絶縁体的になることが知られていた。相転移



の詳細なメカニズムについては不明であっ

た。 

 本研究では、電気伝導度の温度依存性を精

密測定することにより、上記の相転移機構の

解明を試みた。電気伝導度は 100 K付近の相

転移点近傍において、昇温／降温過程で異な

る経路を通り、明瞭なヒステリシスを示した。

これは、この相転移が弱結合パイエルス転移

などの連続的転移ではなく、相共存状態を経

由した１次相転移であることを明確に示す

結果である。さらに、相転移を支配する表面

のギブズエネルギーバランスに対する表面

ステップの局所的効果について明らかにし

た。 

 

[成果 3] Si 表面上の 2 原子層 In 層(rect 相)

の電気伝導測定と、鉄フタロシアニン(FePc)

分子吸着による In層電気伝導の制御 

  Si(111)表面に In を吸着させて得られる 

(√7×√3)-rect表面は、２次元自由電子的な

Fermi面を有している。本研究では10–300 K

の温度範囲で電気伝導度の精密測定を行っ

た。成果 2で述べた(4x1)-In相が、金属的電

子状態を有するにも関わらずドメイン境界

などの影響により半導体的な伝導特性を示

すのに対し、この rect-In 層がマクロな金属

的伝導を示すことを確認した。 

 さらに、この rect-In 層のうえに金属フタ

ロシアニン分子を吸着させて、In層の電気伝

導に対する影響を調べた。CuPc、H2Pcの吸

着では、残留抵抗のわずかな増大が観測され

た。FePc の吸着では、残留抵抗が数倍に増

大するとともに、伝導度の温度勾配が大きく

減少する現象が見られた。In 層の原子配列、

電子構造に大きな変化は見られないことか

ら、FePcの吸着により In層内における伝導

電子の振る舞い（例えば電子-格子相互作用な

ど）に質的な影響がもたらされることが分か

った。 

 

[成果 4] Si表面上の単原子層 In層(hex相)の

作製と電子構造の解明 

 Si(111)表面上の In 吸着ではいくつかの相

が確認されてきたが、そのうち (√7×√

3)-hexと呼ばれる相は作製が困難で、他の相

と共存した微小なドメインとして STM によ

り観測されるのみであった。本研究では、試

料作製条件を精密に制御することにより、マ

クロな試料表面全体に(√7×√3)-hex相を作

製することに成功した。これにより hex相の

Fermi面測定が実現した。測定された Fermi

面は、1.4 ML の構造モデルに対して計算さ

れたものと良く一致し、Pb/Ge(111)とならぶ

単原子層自由電子金属（世界で最も薄い金属

箔）であることが明らかとなった。 

 

[成果 5] Au/Si(001)において Au 原子は１次

元鎖状構造をとる。この表面で観測される表

面状態の状態密度はフェルミエネルギー付

近でべき乗則にしたがって減衰する。従来、

同様の振る舞いは、類似構造をとる

Au/Ge(001)でも観測されており、朝永

-Luttinger液体性の根拠とされてきた。本研

究では、Au/Si(001)のべき乗的振る舞いが表

面の不規則性により定量的に説明できるこ

とを示した。 
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