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研究成果の概要（和文）：　トポロジカル近藤絶縁体候補のSmB6とYbB12単結晶表面を清浄化する手法を開発
し、その局所構造依存トンネル分光および準粒子干渉測定を行った。SmB6では表面状態の存在を示す電子エネル
ギーに依存した干渉パターンと、YbB12では局所電子状態密度の表面構造依存性を明らかにした。また、SmB6表
面にCo単原子を蒸着し、表面電子状態変化を見出した。
　11eVレーザーを用いたスピン角度分解光電子分光（SARPES）測定装置を完成し、トポロジカル絶縁体のスピン
偏極バンド構造を20meVの分解能で測定した。時間分解SARPESの開発も行い、時間分解能2psecでその表面電子状
態の寿命を調べた。

研究成果の概要（英文）：We developed a method for cleaning the surfaces of topological Kondo 
insulator candidates SmB6 and YbB12, and performed local structure-dependent tunnel spectroscopy and
 quasiparticle interference measurement. In SmB6, the interference pattern depending on the electron
 energy indicating the existence of the surface state was clarified, and in YbB12, the surface 
structure dependence of the local density of states was clarified. In addition, a Co single atom was
 deposited on the surface of SmB6, and a change in the electronic state of the surface was found.
We completed a spin angle-resolved photoelectron spectroscopy (SARPES) measuring device using an 
11eV laser, and measured the spin polarization band structure of a topological insulator with a 
resolution of 20 meV. We also developed a time-resolved SARPES and investigated the lifetime of its 
surface electronic state with a time resolution less than 2 psec. 

研究分野： 表面物性

キーワード： 表面状態　トポロジカル近藤絶縁体　スピン偏極

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
　量子力学の確立ともに強磁性の理解が大きく進みその社会実装も進んできた。さらに、最近は、電子のもつ磁
性であるスピンが偏極した電子状態の理解も進み、強磁性だけでない多様なスピン偏極電子状態の社会的利用が
提案されている。しかしながら、新しい物質においては、その物性の学術的理解はまだ不十分であり、確たる証
拠基づいていない議論もある。本研究では、原子レベルで評価された良質表面試料作製法を開発し、スピン偏極
電子状態に関する実験研究を行い、その定量的学術研究発展への道筋をつけたことに意義がある。今後の基礎研
究の進展により学術的理解を深め、スピン偏極電子状態の社会応用への新しい発展が期待される。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
3 次元トポロジカル絶縁体(3dTI)やワイル半金属(WSM)など強いスピン軌道相互作用がある結晶にお

いて、そのバルク電子状態の対称性に依存して、表面にヘリカルにスピン偏極した金属表面電子状態
が現れることが指摘されてきた。実際、いくつかの 3dTI では清浄な規則表面がへき開で容易に得られ、
スピン角度分解光電子分光（SARPES）のみならず走査トンネル顕微鏡(STM)を用いたトンネル分光
(STS)と準粒子干渉(QPI)測定によっても詳細なスピン依存電子状態が研究されてきた。この分野の研究
は大きな広がりをみせ、電子相関が強いことによってフェルミエネルギー付近にギャップが開いている近
藤絶縁体（TKI）や超伝導体さらには磁性をもつ WSM においても、系の対称性に依存してスピンと運動
量が結合した特異なスピン構造をもつ金属的表面バンドが存在することが議論されてきた。しかしながら、
これらの強相関物質の多くはへき開性が悪く、定量的な研究に不可欠な均一で清浄な規則表面を容易
に得ることができない。そのために、スピン偏極表面電子状態の理解に不可欠な定量的実験結果を得
ることが困難な場合が多い。そこで、これらの物質について原子レベルで平坦でマクロスケールで均一
な表面を用い空間平均手法も駆使した定量的な実験研究が強く望まれていた。また、グラフェンの実験
的研究で急速に進展した原子層研究においても、電子相関が強い２次元系や強いスピン軌道相互作
用によるスピン偏極電子状態が注目され始めていた。 
 
２．研究の目的 
（１） 本研究では、スピン偏極表面状態が注目される TKI などの電子相関が関与するトポロジカル物

質単結晶表面対象に、表面科学手法を用いて原子レベルで均一に清浄化・平坦化する方法を開発す
ること、さらに系の対称性を操作するために、清浄表面に異種原子を吸着させた表面を作製することを
第一目的とした。 
（２） 作製方法が確立した試料を用いて、表面スピン偏極電子構造を STS・QPI と光電子分光手法を

駆使した系統的に測定結果をもとに、特徴的な表面スピン電子構造を解明することが第二の目的であ
る。 
（３） 同時に発展してきた原子層の研究において、表面構造を原子レベルで規定した試料での電子

状態にも注目し、スピン偏極電子状態や電子相関によるバンド変形を解明することも第三の目的とした。 
 
３．研究の方法 

本研究では、研究グループを A,B 班二つに分けそれぞれ STM と SARPES を中心に実験を行う。 
（１） A 班は STM 像観察によって原子レベルで表面清浄化法を開発し、QPI のフーリエ変換像が波数
空間で十分な分解能が得られるように 50nm 四方以上の原子平坦面（テラス）を実現し、その準備手法、
表面の低速電子回折パターンとオージエ電子スペクトルを B 班に提供する。電子間相互作用が表面電
子状態に特徴的に現れる物質を対象に、広いテラスを有する清浄表面を準備し、極低温 STM を用い
て、バルクバンドギャップ中に存在する占有非占有表面状態の軌道分別 STS と QPI 測定を行う。また、
磁性探針を用いたスピン検出 STM では、表面状態におけるスピン散乱の情報を得る。 
（２） B 班は、A 班が清浄法を確立した表面を対象に、既設の 7eV のレーザーSARPES 装置を利用し、
偏光依存 SARPES 測定によって特徴的なスピン偏極表面電子構造を明らかにする。光電子の 3 次元ス
ピン方向の偏光依存計測を駆使し、スピン依存バンド分散だけでなく、それを構成する波動関数の情
報も得る。また、装置改良として、10.７eV パルスレーザー光を新たに利用できるようにし、測定できる波
数空間を広げて光学遷移過程の自由度も増やすとともに、パルス強度との繰り返し周波数を最適化し
て時間分解 SARPES 手法を開発する。これらにより、試料に応じて光電子放出断面積が大きな光源波
長を選び、定量的な偏光依存性スピン分解測定を短時間で行う。加えて、これらレーザー光では光電
子放出断面積が小さい試料に対しては、放射光を利用した SARPES 測定および清浄規則表面作製の
ための内殻分光による表面分析を行う。 

 
４．研究成果 
（１） Co表面近藤効果の基板格子歪依存性 

固体表面に吸着した単一磁性原子が示す近藤効果はSTSによって調べられてきた。そこで、Cu
（001）清浄表面上のCo単原子の近藤温度の基板格子歪依存性を調べた。局所的な銅清浄表面の格
子圧縮は部分窒素吸着によって実現した。個々のCo原子上でのSTS測定により、圧縮された表面では
Co原子の近藤温度が広い清浄表面に比べて低くなることが明らかとなった。第一原理計算の結果、銅
格子圧縮によって吸着したCo原子と基板銅原子間の距離が長くなることがわかった。この距離の変化
のために、ｓｄ相互作用が小さくなり近藤温度が低くなったと結論した。 

 

（２） 構造制御された近藤絶縁体表面の金属的な電子状態 

トポロジカル近藤絶縁体候補のSmB6とYbB12単結晶表面の清浄化規則化方法を開発した。研究開始
以前に、スパッターアニール法で作製した試料ではLEED測定により超構造が現れることが明らかにな
っていた。STMで詳細に調べたところ、表面欠陥密度と異なる構造の共存比がアニール条件に依存す
ることが明らかとなった。そこで、STM観察によりアニール条件を構造に応じて最適化し、欠陥が少なく
広い面積で同じ構造を示すドメインを作製する方法を開発した。その局所構造依存トンネル分光(STS)



およびQPI測定を行った。その結果、SmB６では表面金属状態の存在を示す電子エネルギーに依存した
干渉パターンが観測された。一方、YbB12では電子散乱が弱く電子エネルギーに依存した干渉パターン
は観測できなかったが、局所電子状態密度の表面構造依存性が観測された。これらの特徴とトポロジカ
ル近藤絶縁体の電子状態予測との関係を調べた。また、SmB6表面にコバルト単原子を蒸着したところ、
Co原子の周囲の局所状態密度が清浄面のものとは異なっており、スピン依存するトポロジカル表面電
子状態の変化が示唆される。 
 
（３） CePt６二原子層の近藤効果 

バルクCePt５が低温で反強磁性を示すことと対照的に、Pt（１１１）表面上のCePt5薄膜は低温で近藤
格子となることが報告されていた。そこで、最小ユニット高さの超薄膜を作製し、その構造と電子状態を
STM/STS/QPIで調べた。その結果、表面第一層は、バルク結晶のCePt5結晶のPt面の構造よりもPt原
子が少し多く存在し、Pt（１１１）面と同様な構造になっていることがわかった。そして、純粋なPt表面と同
様に非占有表面状態があることが明らかとなった。表面下第一の原子層はCePt5結晶のCePt2面と同様
と考えられる。したがって、この二原子層膜はPt（１１１）面基板上のCePt6二原子層とみなせる。フェルミ
エネルギー付近には、近藤格子と解釈可能なｄI/ｄV曲線が観測された。 

 
（４） 10.7 eV レーザーによるトポロジカル表面状態の偏光依存SARPES 

10.7 eV パルスレーザー励起のスピン分解光電子分光装置を開発し、３ｄTIであるBi2Se3表面スピン
偏極状態を始状態とする光電子スピン向きの偏光依存を調べた。これまでの７eVの結果とは異なり、光
エネルギーに依存したパラメタをもつ光学遷移過程が明らかとなった。また、ポンププローブ時間分解
SARPES測定装置も開発し、Bi2Se3表面スピン偏極状態の時間分解測定を行った。 
 
（５） 強誘電体GeTeのスピン偏極電子状態 

スピン軌道相互作用が強い場合には、スピン偏極した電子状態が存在し、スピン偏極電流の実現が
期待されている。しかし、一般にはスピン偏極率は100%ではなく、その系がスピントロニクスへの応用に
適していると判断するためには、高いスピン偏極度があることを明らかにする必要がある。それを調べる
ために、海外の研究者とともに、強誘電体GeTeのスピン偏極電子状態に注目して偏光依存SARPESの
研究を行った。その結果、バルク状態のフェルミエネルギー付近のスピン偏極度が100%であることがわ
かった。理論計算と比較することにより、その条件は全角運動量が異なる状態との間に混成がないこと
であると結論した。 
 
（６） 対称性の違いによる窒化鉄強磁性単原子層膜の局所電子状態と磁性の変化 

Cu(111)基板上とCu(001)基板上での正方格子のFe2N原子層膜の電子状態や磁性の違いをSTSと軟
Ｘ線吸収分光(XAS)および磁気円２色性測定(XMCD)を用いて調べた。その結果により、どちらの基板
上でもFe2N原子層膜が8 Kで強磁性を有することがわかった。総和則を用いてスピン磁気モーメントを
算出すると、Cu(111)基板上のFe2N原子層のFeのスピン磁気モーメントは、Cu(001)基板上に比べて、半
分以下になることがわかった。また、局所的な電子状態を、STSを用いて調べると、Cu(111)基板と
Cu(001)基板上の窒化鉄膜では、鉄の電子状態が大きく異なることがわかった。これらの結果より、原子
層とCu基板との混成の違いが、窒化鉄の磁気モーメントの大きさに影響を及ぼしていることを結論した。 

 
（７） 窒素サーファクタント効果により作製したFeNi
規則合金強磁性超薄膜の構造と磁気状態 
 強い一軸磁気異方性を持ちレアメタルフリーな新
規強磁性材料であるL10型FeNi規則合金(L10-
FeNi)薄膜の作製では、FeとNiを交互に単原子層積
層することが試みられてきた。しかし、これまでは結
晶規則度が低く、強い一軸磁気異方性の実現は困
難であった。そこで、結晶規則度の低下要因となる
積層時の界面原子拡散を、図１のようにCu(001)面
における窒素サーファクタント効果により解決した。
そして、その2原子層FeNi試料のXMCDによる磁化
曲線を測定することにより、表面垂直方向に大きな
磁気異方性エネルギーをもつことを明らかにした。
これは窒素サーファクタント効果を利用して多層膜
成長したL10-FeNi薄膜では、一軸磁気異方性の強
さが大きく改善されることを示唆する結果である。 
 
（８） Cu(111)基板上の三角格子窒化鉄単原子層
の構造と電子状態 
Cu(111)基板上に三角格子の窒化鉄原子層を作製
する条件をみいだした。その原子分解能でのSTM
観察により、表面には窒化鉄膜とCu基板との格子

図１(a) 窒素サーファクタント効果による数原
子層 FeNi 試料作製過程の模式図。（ｂ）単原
子層 Ni２N の STM 像（左）と模式図（右）。 



定数との差によって、図２のようにモアレパタ
ーンが存在することがわかった。Cu(111)基板
上に三角格子の窒化鉄原子層を作製する条
件をみいだした。その原子分解能でのSTM
観察により、表面には窒化鉄膜とCu基板との
格子定数との差によって、図２のようにモアレ
パターンが存在することがわかった。原子層
格子の局所的かつ微少な変化に対して、モ
アレパターンはその十倍程度大きく変化する
ため、モアレパターンの周期性からのずれを
精密に解析することにより、窒化鉄原子層膜に
おける5 pm程度の局所格子歪までも検出する
ことができる。その結果、この単原子層に生じ
ている格子歪の2次元的な分布を明らかにし
た。また、STS測定によって、電子状態がこれま
での知られている窒化鉄原子層膜とは異なる
絶縁体であり、それが格子歪に依存して変化することを明らかにした。 

 

（９） ツイストグラフェンの電子状態のツイスト角度依存性 
相互に面内回転する 2 つのグラフェンシー

トを積み重ねたツイスト 2 層グラフェン（TBG）
は、特異な電子状態を示す。特にツイスト角が
小さく 2 層間の電子間相互作用が強い場合に
は、大きな状態密度を持つフラットバンドが実
現され、その電子的性質が注目されている。
そこで、3.9°および 3.2°回転大面積 TBG の
電子状態を ARPES によって調べた。3.9°回
転 TBG の ARPES バンド像およびモアレ模様
がみられる STM 画像を図３に示す。ARPES 測
定では、2 つのグラフェン層由来のディラック
バンドが変形し、さらに光電子強度の小さい複
数のレプリカバンドが観察された。バンド形状の
２次元マッピングの解析により、回転角の減少
につれてディラック速度の異方的減少と部分的
フラットバンドの存在が顕著となることを明らか
にし、それらの特徴は電子状態計算によって確
認した。 

 
（１０） スズ原子層のスピン偏極電子状態 

三角格子の２次元系であるスズ単原子層をグ
ラフェンとシリコンカーバイド基板の界面にインタ
ーカレーションすることにより作製した。そしてス
ピン偏極電子状態を、SARPESを用いて詳細に
調べた。その結果、図４のように、波数空間の同
じ対称点付近にラシュバ型とゼーマン型の２種
類のスピン偏極バンド構造が共存することを明ら
かにした。従来、結晶対称性に依存して同じ対
称点には一つの種類の型のスピン偏極バンドが
あると考えられてきたが、実験結果はこれとは異
なる。該当する電子状態密度の空間分布を理論
的に調べた結果、従来の結晶対称性による考え
方は間違いであり、電子状態密度の空間分布の
対称性に依存してスピン偏極バンド構造が決ま
ることが明らかとなった。これは、スピン分裂の型
は結晶構造の対称性を考えるだけでは決められ
ない場合があり、該当する電子状態を形成する
結晶ポテンシャルの対称性を考えなければなら
ないことを意味する。 

図 3(a) 3.9º回転 TBG の ARPES バンド像。左
図が上下 2層の K点を含む面でのバンド断面、
右図が上層の K 点を含み左図に垂直なバンド
断面。 (b) STM 像。 

図 4 (a)スズ原子層の ARPES バンド像。 (b)フォ
ールディングした対称点 K’bf 付近のゼーマン型
スピン偏極バンド構造を示す SARPES の結果。Z
方向スピンだけ赤と青の反対のスピン向きの光
電子強度が異なる。 

図 2(a,b) 三角格子窒化鉄原子層の STM 像。モ
アレパターンがみえている。(ｃ）窒化鉄原子層の原
子模型。(d)原子模型によるモアレパターンの模式
図。 
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