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研究成果の概要（和文）：本研究では、三次元トポロジカル絶縁体の二次元ディラック電子物性に注目し、トポ
ロジカル表面状態の二層構造において空間的に離れた電子と正孔のクーロン相互作用による二層エキシトン凝縮
の実現を目的とした。バルクキャリアを伴わない理想的な二次元ディラックバンドを有するBiSbTeSe2トポロジ
カル絶縁体を利用して、二層のトポロジカル表面状態の距離を制御したナノデバイスを作製した。作製したデバ
イスにおいて、ゲート電圧により、キャリアを独立に制御することを試みた。また、磁性エキシトンの開拓に向
けて、強磁性Cr2Ge6Te6、反強磁性CrI3を用いて、積層構造に依存して磁気特性が変化することを明らかにし
た。

研究成果の概要（英文）：This research aimed at the realization of interlayer exciton condensation in
 closely spaced double layers of three-dimensional topological insulators, where the electrons and 
holes of two-dimensional topological surface states are separated. We fabricated nano-devices of 
double layers of BiSbTeSe2 topological insulators, which possessed an ideal two-dimensional Dirac 
band in the bulk band gap. And we tried to tune independently electron and hole carriers of the 
surface Dirac band in the double layers by gate voltage. In addition, towards exploring magnetic 
excitons, we revealed that magnetic properties of ferromagnetic Cr2Ge6Te6 and antiferromagnetic CrI3
 strongly depended on their stacking structures.

研究分野：量子材料・量子デバイス

キーワード： トポロジカル物質　エキシトン　熱電素子
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研究成果の学術的意義や社会的意義
Cr2Ge6Te6の磁気特性が積層する酸化物、その積層順により変化することを明らかにした。その物理的要因が、
スパッタ成膜した酸化物中の歪みが引き起こしたCr2Ge6Te6中の引っ張り歪みにあることを明らかにした。この
結果は、二次元磁性材料を酸化物薄膜などと接合し歪みを導入することにより、磁気特性を変調し、デバイス応
用時に求められる磁気特性へ調節できる可能性を示した。また、CrI3を用いたヘテロ構造では、反強磁性と強磁
性が共存するモアレ磁性を観測し、そのモアレ磁性を電気的に変調できることを実証した。この結果は、新たな
メモリやスピンロジックデバイスへ応用できる可能性を示した。

※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 
エキシトンのボーズアインシュタイン凝縮温度は冷却原子凝縮温度を大幅に上回る予測から
半世紀以上経っており（Blatt Phys. Rev. 1962, Keldysh JETP 1968）、クーロン相互作用が電
子バンドの全幅で働くため強磁性並みの高い凝縮温度が期待されている（Min, MacDonald PRB 
2008）。しかし室温におけるエキシトン超流動はまだ実現されていない。半導体の二次元量子井
戸により電子とホールが空間的に離れた二層系において対消滅を抑制し、二次元の弱いクーロ
ン遮蔽を利用した極低温・高磁場の量子ホール状態のエキシトン凝縮が 21世紀に入って実現さ
れた (MacDonald, Nature 2004, Nat. Phys. 2008)。二次元ディラック電子バンドの純粋二次元
性やフェルミ面を電気的に制御できることから室温のエキシトン凝縮が期待されたグラフェン
（Lozovik JETP 2007; Min, MacDonald PRB 2008）でも低温・高磁場の報告しかない(Liu, Nat. 
Phys 2017)。一番高い温度は 100 Kにおける二次元遷移金属ダイカルコゲナイドの報告であり
（Wang, Nature 2019）、高温における安定なエキシトン超流動は長く期待されながらもまだ実
現されていない課題である。 
三次元トポロジカル絶縁体はグラフェンと共通するディラック電子物性のすべての利点に加
え、シングルディラックコーンのためバレー散乱が無く、更にスピン・運動量ロッキングによっ
て不純物散乱に強く、室温エキシトン凝縮に有望な系である(Seradjeh PRL 2009, Wang New. J. 
Phys. 2012)。これまでのところ、トポロジカル絶縁体エキシトンの実験報告は単一表面におけ
る光学的励起に限られている(Kung PNAS 2019; Hou Nat. Commun. 2019)。 

 
 
２．研究の目的 
近年、トポロジカル絶縁体や二次元材料のヘテロ構造に関する材料・デバイス作製技術や物性
研究が著しく発展し、研究代表者自身もこれまでトポロジカル材料の合成・デバイス作製・物性
評価に関する研究を積み重ねてきた。そこで、本研究では、二次元ヘリカルディラックフェルミ
オンに基づいた二層エキシトン凝縮体の実現によって高効率の超流動エキシトン熱電素子や非
散逸エキシトン情報素子を創成し、二次元ディラック電子物性を活かした“トポロジカルエキシ
トニクス”の学理構築を目的とした。 
具体的には、三次元トポロジカル絶縁体の二次元ディラック電子物性に注目し、トポロジカル
表面状態の二層構造において空間的に離れた電子と正孔のクーロン相互作用による二層エキシ
トン凝縮を実現し、トポロジカルエキシトンの新奇物性に基づいた熱・電気輸送を実装する。二
層エキシトン系は従来の pn接合熱電素子と同じ構造を持ち、キャリア相関やディラック電子物
性の協奏によって高効率の熱電能（ZT指数 60以上）が期待されている（Y. P. Chen 特許 US 
2012/0138115 A1, Proc. SPIE 2012）。二層エキシトン超流動によって無散逸性の pn接合が実
現され、熱電素子や電子情報デバイスのパラダイムシフトを起こす。また、磁性エキシトンの開
拓に向けて、二次元磁性材料のヘテロ構造を作製しその特性評価を行う。 
本研究によって、トポロジカルエキシトン物性やトポロジカルエキシトン超流動の学理構築
及びエキシトンの操作やエキシトン超流体を利用した高効率の熱電素子並びに低散逸性エキシ
トン情報素子の開拓に貢献する。 

 
 
３．研究の方法 
本研究では始めに高品質な原子層を用いたヘテロ構造の作製を行った。ヘテロ構造の作製に
は、へき開面を光学顕微鏡にて観察しながらヘテロ構造を作製可能なトランスファーステージ
を用いた。二次元材料の特異性を保持するため、二次元材料の剥離・転写によるヘテロ構造作製
を大気曝露なくグローブボックス内で行い、清浄表面・界面を有するヘテロ構造を作製した。研
究グループが保有する多様な磁性・非磁性を制御した積層材料の単結晶材料データベースを用
いることで、原子層の特異性を発現・計測するために必要な高品質な二次元材料を得た。二層の
トポロジカル表面状態の距離を制御したナノデバイスの作製には、バルクキャリアを伴わない
二次元ディラックバンドを有する良質な BiSbTeSe2トポロジカル絶縁体を利用した。さらに、
二次元磁性材料ヘテロ構造には、強磁性 Cr2Ge6Te6、反強磁性 CrI3を用いた。 

 
 
４．研究成果 
バルクキャリアを伴わない理想的な二次元ディラックバンドを有する BiSbTeSe2トポロジカ
ル絶縁体を利用して、二層のトポロジカル表面状態の距離を制御したナノデバイスを作製した。
作製したデバイスにおいて、ゲート電圧により、二層トポロジカル表面のキャリアを独立的に制
御することを試みた。現在、得られた結果を解析している。また、理論計算から本研究課題にア
プローチするため、DFT用のラック型計算機を購入し、トポロジカル絶縁体/通常絶縁体/真空の
三層構造を仮定して上下表面のバンド設計を行った。その結果、界面ではなく上下表面にトポロ



ジカルな異種キャリアの表面状態が形成されることがわかり、異種キャリアのため二層エキシ
トンを形成する可能性があることをつかんだ。 
強磁性二次元材料 Cr2Ge6Te6を NiO薄膜（膜厚 20nmまたは 50nm）またはMgO薄膜（膜
厚 5nm）と接合してヘテロ構造を作製し、Cr2Ge6Te6の磁気特性を詳細に調べた。Cr2Ge6Te6を
NiO薄膜（膜厚 20nmまたは 50nm）でキャップした場合、キュリー温度が 90K（膜厚 20nm）
または 105K（膜厚 50nm）に、Cr2Ge6Te6のキュリー温度 66K から上昇することがわかった。
さらに、磁気光学カー効果による磁気ヒステリシス測定において保持力の増大が見られたこと
から、NiO薄膜をキャップすることにより、Cr2Ge6Te6の垂直磁気異方性が増大することを明ら
かにした。一方、ヘテロ構造の積層順を逆にした場合、つまり NiO薄膜の上に Cr2Ge6Te6フレ
ークを積層した試料においては、上述のような磁気特性の変化は見られなかった。また、MgO
薄膜を用いた場合、積層順によらず、磁気特性の変化はなかった。光学顕微鏡観察から、NiO薄
膜でキャップした Cr2Ge6Te6にのみ、NiO 薄膜を成膜した際に生じた歪みに起因すると思われ
る『しわ（wrinkle）』が形成されることを発見した。ラマン分光により、Cr2Ge6Te6に生じた歪
みを調べたところ、引っ張り歪みが生じていることがわかり、しわに近づくにつれて歪みが大き
くなることが明らかになった。引っ張り歪みを考慮した単層 Cr2Ge6Te6において、キュリー温度
の上昇が理論的に示唆されていることから（Zhang PRB 2019、Dong PRB 2020）、NiO薄膜を
キャップした Cr2Ge6Te6 で見られたキュリー温度の上昇と垂直磁気異方性の増大は Cr2Ge6Te6

中に生じた引っ張り歪みによると結論した。本研究結果は、二次元磁性材料を酸化物薄膜などと
接合し歪みを導入することにより、磁気特性を変調し、デバイス応用時に求められる磁気特性へ
調節できる可能性を示した。（A. E. Llacsahuanga Allcca, et al., AIP Advances 13, 015031 
(2023)） 
層数が変化すると磁性が劇的に変化する CrI3を用いてヘテロ構造を作製し、積層角度（ツイ
スト角）による界面強磁性の変化について調べた。二層 CrI3を二組用意し、トランスファース
テージを利用してツイスト角を制御し、ヘテロ構造を作製した。ツイスト角は、電子顕微鏡像か
ら約 1.42度と思われたが、実際は電子回折パターンから約 1.9度と見積もられた。このヘテロ
構造は、ツイスト角に起因する原子構造の周期とは異なる長周期を伴うモアレ超格子構造をと
っていた。磁気光学カー効果顕微鏡により、反強磁性と強磁性が共存していることを明らかにし
た。これは、Cr原子間距離がモアレ超格子により空間的に変調し、Cr原子間に働く交換相互作
用が変化することに起因すると考察し、理論的に提案されているモアレ磁性（Akram NanoLett 
2021）の観測に成功した。さらに、下側の CrI3に数層のグラフェンをコンタクト電極として接
触させ基板側から電圧を印加すると、そのモアレ磁性が電気的に調整可能であることを実証し
た。この特異的な磁気相は、トポロジカル・スキルミオン格子やマグノンネットワークを形成し
ている可能性があり、今後空間分解測定でその実証を検討していく予定である。また、電圧によ
る制御が磁気スイッチングや電気磁気効果を伴う磁気秩序を律する有効な手段であることが分
かったことから、メモリやスピンロジックデバイスの実現につながることも示唆された。（G. 
Cheng, et al., Nature Commun. 13, 7348 (2022)） 
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