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研究成果の概要（和文）：ディラック表面状態(Dirac surface state:DSS)を持つトポロジカル絶縁体(TI)は，
スピントロニクスや熱電デバイスへの応用が期待されている．その性能は，DSSを利用する電子ダイナミクスに
より決定される．本研究では，フェムト秒レーザーと光電子顕微鏡を組み合わせた手法を利用して，DSSがマイ
クロメートルスケールで不均一に現れ，電子ダイナミクスが異なることを発見した．また，スピン流観測のため
の装置立ち上げも進んでおり，今後は，スピン分解能を追加した研究を推進する．

研究成果の概要（英文）：Topological insulator (TI) with Dirac surface states (DSS) are expected to 
be applied to spintronics and thermoelectric devices. Their performance is determined by the 
electron dynamics that utilize the DSS. In this study, we found that the DSS appears non-uniformly 
on the micrometer scale, resulting in different electron dynamics, by using femtosecond 
photoemission electron microscopy (fs-PEEM). The results are supported by atomic force microscopy 
experiments and also the first principle calculations. Our goal is to observe spin current, for that
 the fs-PEEM equipment is updated. 
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研究成果の学術的意義や社会的意義
トポロジカル絶縁体は，ディラック表面状態をもつ量子物質として，スピントロニクスや熱電材料への応用が期
待されている．本研究では，フェムト秒レーザーを光源とする光電子顕微鏡を利用して，3次元トポロジカル絶
縁体の表面は，表面終端する元素の種類によってマイクロメータスケールのドメインを形成していることを明ら
かにした．また，これにより，ディラック表面状態に依存する電子ダイナミクスが異なる．一般的に，ディラッ
ク表面状態の特性解明に利用される角度分解光電子法が利用される．しかし，空間分解能を持たないためこれら
の成果は観測されない．学術的にも社会的にも意義のある成果と言える．

※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(Three dimensional topological insulator: 3D-TI) は，バルク
がバンドギャップをもつ絶縁体であり，表面はスピン-軌道相互作用によりギャップレスな状態
密度をもつ金属となる．これは線形分散であり，その交点(ディラック点) では電子有効質量が
ゼロになるため電子易動度は非常に大きい．さらに，この表面状態はスピン偏極しており，電流
が流れるとスピン流(スピン偏極電流) が生成され，電流の向きと垂直方向に流れる．これらが
トポロジカル表面状態(Topological surface state: TSS) の特徴である．電子の電荷でなくス
ピンを利用するスピントロニクスデバイスは，従来の半導体デバイスと比較して高速化・小型
化・省エネ化が期待される．そこで，スピン流の注入(生成)，検出，さらには，制御することが
デバイス開発へ向けた重要なテーマとなっている．スピン流の寿命，拡散長，拡散係数，易動度
などの基礎物性が評価できるスピン流ダイナミクスのイメージング手法はデバイス開発に重要
な知見を与える． 
 
２．研究の目的 
 
 本研究の目的は，スピントロニクス素子の情報媒体となるスピン流の空間的ダイナミクスを
可視化し，スピン流の基礎物性，寿命，拡散長，拡散係数，移動度を計測することである．ス
ピン流のダイナミクス観測において，以下 4 点の課題が挙げられる． 
 
１．3D-TI における TSS の存在は，2008 年に，Hsieh らにより角度分解光電子分光計測(Angle 
Resolved PhotoEmissionSpectroscopy: ARPES)により実験的に確認され，2009 年には，スピン
分解能を加えた Spin-ARPES により TSS のヘリカルスピン偏極が観測された．その後，超短パ
ルスレーザーを利用するポンプ-プローブ法(Time-Spin-ARPES)によって，TSS の時間変化の観
測が報告されている．しかし，これらの ARPES 法は空間的な情報を持たない． 
 
２．2014 年以降，3D-TI 表面終端の原子配列により，TSS が異なることを示す第一原理計算に
よる結果が多数報告されており，表面の不純物，または，吸着分子により大きく異なることも
分かってきた．ARPES 測定の多くは，剥離した 3D-TI 単結晶表面を観測しているが，観測表面
全てが同じ原子配列であるとは考えにくい． 
 
３．電子移動度は，ホール効果測定により導出された電荷密度から推測されるが，バルクが完
全な絶縁体でないため，厚さに依存する易動度から TSS の寄与を抽出したり，ドープによりバ
ルク伝導度を低下させるなどの工夫が必要であり，明確にバルクと TSS を分離して易動度を観
測するのは困難である． 
 
４．最後に，スピン流は，逆スピンホール効果により電気的に検出される例が多い．TSS が空
間的に不均一であれば，移動度，および，スピン流特性も不均一であると考えられる． 
 
これら課題を解決するため，これまでに研究代表者の開発してきた，
フェムト秒パルスレーザーを光源とする光電子顕微鏡装置(fs-PEEM)
をさらに発展させる． 
 
 課題 1,2,3 を解決するため，代表的な 3D-TI である Bi2Se3単結晶を
試料とし，剥離表面の電子ダイナミクス観測から開始した．Bi2Se3は，
図 1に示すように，3層の Se シートと 2層の Bi シートが共有結合し
て，ひとつの quintuple layer(QL)を形成する．QL 同士は，van der 
Waals 力で弱く結合している．機械的な剥離では，QL 間が剥離され，
図 1 の S1 表面が最表面に現れると予想される．しかし，これまでの
結果から 5 つの表面がランダムに発現することを示唆する結果が得
られており，異なる表面終端で電子ダイナミクスが異なることの観測
から開始した． 
 
３．研究の方法 
 
 fs-PEEM の概略図を図 2 に示す．フェムト秒パルスレーザーを利用するポンプ-プローブ法に
おり，100 fs の時間分解能，フェムト秒レーザーの光子エネルギーを紫外光域で可変とするこ
とで，そのエネルギー幅に相当する 30 meV のエネルギー分解能，光電子顕微鏡を検出器とする
ことで，約 100 nm の空間分解能を同時に達成できる．図 2に示した条件で，PEEM 画像を取得し

 

図 1: Bi2Se3の構造． 
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４．研究成果 
 
光子エネルギーが 4.35 eV の時の PEEM 像を図 4(a)に表示する．光電子の放出量が局所的に異
なり，ドメインが確認できる．fs-PEEM で得られたドメインごとの光電子スペクトルと電子ダイ
ナミクス，また，第一原理計算の結果を参照することで，図 4(b)のように 26 の領域に分別でき
た．図 1の S1 から S5 に対応する領域を色別けしている．それぞれのドメインにおいて，時間と
プローブ光の光子エネルギーに依存する光電子放出量を観測した結果を図 5 に示す．第一原理
計算で得られたバンド構造を参照すると，１の領域は，光子エネルギーが 4.35 eV の時の電子ダ
イナミクス(水色プロット)が大きな強度を示す．これは，ディラック点における電子ダイナミク
スを表す．また，２２の領域では，4 eV の時の茶色のプロットに電子ダイナミクスが観測され
ている．これは，バルク伝導帯の電子密度の時間変化を表す．このように，時間・空間・エネル
ギー分解で電子ダイナミクスを観測することで，表面を終端する元素を特定し，電子ダイナミク
スの差異が観測できる．この成果は，Scientific Reports(2024)に掲載された． 
 今後，スピン流観測へ発展させるため，レーザーを円偏光にするシステムが完成している．こ
れを利用して，時間・空間・エネルギー分解能に，スピン分解能も加えた計測を進める． 
 
 
 

 
図 2: fs-PEEMの概略図． 

 

図 3: 実験条件．  
図 4: PEEM像． 
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