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研究成果の概要（和文）：ラシュバ型バンド構造を持つ極性半導体BiTeBrにおいて、結晶の空間反転対称性の破
れに起因する電流の非相反性を検出することに成功した。観測された非相反電荷輸送現象は極性構造に特有の磁
場・電流方位選択則を見たし、シグナルのキャリア数依存性や温度依存性から微視的機構を明らかにした。
また、非相反電荷輸送現象をカイラリティーを持つ物質に拡張し、特にWS2カイラルナノチューブの電界誘起超
伝導相において巨大な超伝導電流の非相反伝導効果が生じることを発見した。結晶カイラリティーの超伝導への
影響を初めて実証すると同時に、非相反超伝導現象が特徴的な形状による量子干渉効果の影響を受けることも見
出した。

研究成果の概要（英文）：In this research, we have studied the nonreciprocal electric transport in 
polar and chiral materials, which is one of the manifestations of the lattice symmetry breaking in 
electric transport.
We have successfully observed the second harmonic signals of resistance under magnetic field in 
polar semiconductor BiTeBr. The observed nonlinear signals correspond to the bulk rectification and 
satisfy the characteristic selection rule for polar systems. In addition, the experimental results 
can be quantitatively explained by the simple model using the three-dimensional Rashba model.
We further observed the nonreciprocal electric transport in chiral WS2 nanotubes. Nonreciprocal 
electric transport is largely enhanced in electric-field-induced superconducting state. Periodic 
oscillations observed both in first and second harmonic signals indicate that nonreciprocal 
superconducting transport is affected by the characteristic cylindrical geometry.

研究分野： 固体物理学
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１．研究開始当初の背景 
(1)従来のスピントロニクス研究は、超巨大
磁気抵抗効果やトンネル磁気抵抗効果に代
表されるように、強磁性体における磁気秩序
由来のスピン輸送現象研究が主流であった
が、スピントランジスタの提案や（逆）スピ
ンホール効果の予言と観測等に端を発する、
非磁性体における強いスピン軌道相互作用
を利用した、電場によるスピン輸送の生成・
制御・観測技術が、スピン流の非散逸性や制
御性の観点から省エネルギースピントロニ
クスの実現に有望であり、注目を集めていた。
(2)非磁性体におけるスピントロニクス研究
は、界面や結晶構造の空間反転対称性の破れ
に起因するスピン分裂したバンド構造を持
つ金属や半導体の表面・界面での研究が盛ん
に行われており、最近ではトポロジカル絶縁
体等新規物質系でのスピン分裂したバンド
構造に由来するスピン輸送現象研究の成果
も報告され始めていた。 
(3)中でも、ラシュバ系と呼ばれる物質群は、
結晶の鏡像反転対称性の破れに起因するス
ピン・運動量結合により、電子スピンが極性
軸及び運動量と直交する特異な電子バンド
構造を持っており、非磁性体におけるスピン
トロニクス研究の理想的な舞台となってい
る。ラシュバ効果は、従来、界面や表面で研
究されてきたが、近年、結晶構造の鏡像反転
対称性の破れに由来する巨大なラシュバス
ピン分裂を持つ三次元物質 BiTeX（X=I, Br）
が発見され、量子輸送現象の研究・理解が進
められていた。 
 
２．研究の目的 
以上の背景のもと、本研究では、省エネルギ
ースピントロニクスの確立に向けた、非磁性
体におけるスピン流輸送現象の基礎学理構
築と新現象の開拓・制御を念頭に、新しく発
見された三次元ラシュバ系 BiTeX（X=I, Br）
においてラシュバ型バンド構造に起因する
特異な量子スピン輸送現象の観測を目的と
した。 
 
３．研究の方法 
ラシュバ型バンド構造に起因する特異な量
子スピン輸送現象の中でも、特に、非相反電
荷輸送現象と呼ばれる現象に関して研究を
行い、空間反転が破れた結晶における新現象
の開拓と基礎学理構築に取り組んだ。 
非相反電荷輸送現象とは、電流を物質中のあ
る方位へ流す場合に、磁場印加下において正
方向に流す場合と負方向へ流す場合で電気
抵抗が異なる現象であり、結晶対称性を反映
した電流の整流作用、あるいは電流と磁場の
結合に由来する金属における電気磁気効果
ととらえることができる（図 1）。 
このような電流方位に依存した電圧シグナ

ルはロックイン測定の倍波の交流成分とし
て観測できるため、本研究では主に BiTeX あ
るいはその他の空間反転対称性の破れた結
晶のナノデバイスを作製し、入力電流の 2倍
の周波数を持つシグナルをロックイン測定
し、そのシグナルの磁場・電流依存性や磁場
方位に関する選択測を詳細に調べることに
より、当該物質における非相反電荷輸送現象
の検証を行った。 

図 1.非相反電荷輸送現象の模式図 
 
４．研究成果 
(1)極性半導体BiTeBrにおける非相反電荷輸
送現象の発見 
 
近年発見された三次元ラシュバ型バンド構
造を持つ極性半導体 BiTeX（X=I, Br）は、Bi
（ビスマス）、Te（テルル）、Br（臭素）の各
原子層が積層した層状化合物で、積層方向へ
の鏡像反転対称性が破れているため、結晶全
体で電気分極を持つような極性物質である。
現在までに、磁気抵抗効果や圧力効果、熱電
効果等の研究が報告されているが、バンドの
スピン偏極に起因する輸送現象の報告は、
BiTeBr における光電流効果の報告に限られ
ていた。その主たる原因は、BiTeX バルク結
晶には二種類の極性ドメインが混在してお
り、スピン偏極に由来するシグナルがドメイ
ン間でキャンセルしてしまうためと考えら
れる。 
本研究では、化学気相法によって得られた

BiTeBr 結晶を、スコッチテープ法により基板
上に劈開し、マイクロメートルサイズの試料
を得ることに成功した。BiTeBr の典型的なド
メインサイズは数百μm であることが知られ
ており、得られた試料はほぼ単一ドメインで
あるため、スピン偏極に由来する輸送現象の
観測が期待できる。 
 ラシュバ系に面内に磁場を印加すると、フ
ェルミ面が分極方向と磁場方位両方に垂直
な方向へ異方的に変形し、その方向への電流
応答が電流の向きに依存するようになるこ
とが予想される（図 2）。  
本研究では、前述した大きさ数μm、厚さ

100nm 程度のデバイスにおける非線形電気抵
抗を測定することにより、極性物質に特有の
非相反電荷輸送現象の観測を試みた。 
 図 3 は、非相反電荷輸送現象に対応する、
印加電流の2倍波の電圧シグナルを測定した



図 2. 極性物質における非相反電荷輸送現象 
 
結果である。電流と面内磁場が平行な時には
電流の2倍波の非線形磁気抵抗効果は観測で
きなかったが（図 3 青色データ）、電流と面
内磁場が垂直な場合には、磁場に比例するよ
うな有限の非線形磁気抵抗効果が観測され
ていることが分かる（図 3 赤色データ）。こ
のような非線形シグナルの有無の磁場・電流
依存性は極性物質に特有の選択則であり、極
性物質において結晶の空間反転対称性の破
れに起因する電流の非相反輸送現象を初め
て観測したと言える。 
 

図 3. BiTeBr における非相反電荷輸送現象 
 
さらに、本研究では観測された整流特性の

温度・キャリア数依存性等を詳細に測定する
ことにより、低温領域やキャリア数の少ない
試料において、整流特性が著しく増大するこ
とを発見した。これら低温・低キャリア数領
域での整流特性の増大の振る舞いやその定
量的な大きさは、3 次元ラシュバ型バンド構
造に基づく微視的なモデルによって、定量的
に説明できることが明らかになった。この理
論モデルでは、非相反電荷輸送現象のシグナ
ルの大きさは電子の散乱時間のような現象
論的なパラメーターに依らず、スピン起動相
互作用の大きさや有効質量といった内因的
な物理量のみによって決まるため、本研究で
発見した極性構造に起因する整流特性は、空
間反転対称の破れた物質における新機能で
あるだけでなく、電子状態を決定している微
視的な相互作用を決定する手段としても有
用であるという点で極めて重要である。 
 
 
(2)WS2カイラルナノチューブにおける電界誘
起超伝導と非相反超伝導輸送現象の発見 

 
本研究では、前述極性半導体 BiTeBr に限ら
ず、同様に空間反転対称性の破れたカイラル
ナノチューブにおける非相反電荷輸送現象
の研究にも取り組んだ。カイラルナノチュー
ブにおいては、前述極性半導体の場合とは異
なり、電流と磁場をどちらもチューブ軸方向
へ印加した場合に非相反電荷輸送現象が期
待される（図 4）。 
 

図 4. カイラルナノチューブにおける非相反
電荷輸送現象 
 
本研究で対象とした WS2 ナノチューブは、

グラフェンに次ぐ原子層物質として近年大
きな注目を集めている、遷移金属ダイカルコ
ゲナイドと呼ばれる物質群の一つである WS2

のナノ構造体の一種である。本材料は金属と
絶縁体の中間の電気伝導性を示す半導体で
あり、固体ゲート絶縁体材料を用いた電気伝
導性の制御や力学特性の研究が行われてき
たが、超伝導を含めた電気伝導性の大幅な制
御は未報告であった。 
本研究では、ゲート絶縁体材料として電解

質（KClO4）を用いることで、WS2 ナノチュー
ブデバイスの電気伝導性の制御を試みた。ゲ
ート絶縁体材料である電解質に電圧を印加
すると、電解質中のイオンが物質表面や原子
層物質の層間に集積して物質中に電荷が蓄
積され、大幅なキャリア数の制御が可能とな
る。その結果、ゲート電圧が小さな領域では、
ナノチューブ表面にイオンを蓄積するよう
な静電的な電子ドープにより、半導体であっ
た WS2 ナノチューブに電子を蓄積して金属的
電気伝導特性にすることに成功し、さらに、
ゲート電圧を大きくし、電子を電気化学ドー
プしたような領域では、電気抵抗がゼロにな
る超伝導が発現することを発見した。単一ナ
ノチューブにおいて超伝導特性を観測した
初めての報告であり、これにより従来研究さ
れてこなかったナノチューブの特徴的な形
状（円筒構造、原子層の巻き方の自由度）を
反映した超伝導特性の探索が可能となった
と言える。 
本研究では、特に磁場下での電気伝導性の

振る舞いを詳細に測定することにより、電気
抵抗がチューブ軸と磁場の角度に大きく依
存する異方的な振る舞いを示す擬一次元的
な振る舞いを示すことを見出した。また、磁
場がチューブ軸に平行な場合に、円筒を貫く
磁束によって超伝導流が干渉効果の影響を
受け、周期的な振動を示す Little-Parks 効
果を観測した（図 5 青色データ）。これは、



超伝導流が円筒形状の領域で実現されてい
ることを明示しており、単一ナノチューブで
の超伝導の証拠の一つである。 
さらに、電界誘起超伝導相において、非相

反電荷輸送現象に対応する印加電流の2倍波
の電圧シグナルが著しく増大すること、前述
した量子振動効果が観測されるような領域
で、非相反電荷応答シグナルも周期的な振動
を示すことを発見した（図 5赤色データ）。 
これらの結果は、超伝導電流の非相反性を

検証し、また、結晶カイラリティーの超伝導
への効果を観測した初めての報告である。超
伝導の整流性（超伝導ダイオード特性）とい
った空間反転対称性の破れた超伝導体の機
能性開拓を促す結果であると同時に、結晶対
称性の破れに起因した巨大整流作用に超伝
導相が有望であることを示した重要な結果
と言える。 
また、超伝導相において線形シグナル、非

線形シグナルどちらにも量子振動効果が観
測できたことから、非相反超伝導電流も量子
干渉効果の影響を受けることを示唆してお
り、今後、発見した超伝導の非相反現象の微
視的起源を明らかにする重要な知見となり
得る。 
 

図 5. WS2カイラルナノチューブにおける非相
反電荷輸送現象 
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