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研究成果の概要（和文）：ディラック電子系におけるスピンホール伝導度（SHC）と反磁性について詳しく調べ，SHCと
反磁性を結ぶ厳密な公式を見出した．BiにおけるSHCはPtのおよそ100倍にも達することが示された．
物質におけるスピン軌道結合効果についての精緻な理論を構築し，熱電材料として知られるBi, PbTe, SnTeのスピン軌
道結合効果を詳しく調べた．Biでは，スピン軌道結合に関する５０年来の謎が存在したが，今回新たに開発した相対論
的k.p理論を用いることで，この謎の完全解明に初めて成功した．新たなアプローチに基づく今回の成功により，結晶
スピン軌道結合効果を定量的に評価する新たな測定方法の道が拓けた．

研究成果の概要（英文）：Spin-Hall conductivity (SHC) and diamagnetism are investing for the Dirac 
electron systems. An exact formula that relates the SHC and the diamagnetism is found. Based on this 
theoretical finding, the magnitude of SHC in Bi turns out to be about 100 times larger than that of Pt.
The ratio of the Zeeman splitting to the cyclotron energy, Mzc, characterizes the relative strength of 
the spin-orbit coupling in crystal. Mzc has been quantified during the past five decades experimentally. 
Theoretically, however, it has not been examined in detail so far and there was a longstanding mystery 
about Mzc. We examined Mzc on the basis of the relativistic k.p theory for thermoelectric materials, such 
as Bi, PbTe and SnTe. We found a solution to the half-a-century-old puzzle for Bi. We also found that M=1 
is obtained just at the band inversion point, where the transition to the topological insulator can 
occur. By using this property, one can detect the transition point only with the bulk measurements.

研究分野：物性理論
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１．研究開始当初の背景	
熱電効果は，熱を電気に直接変換する．こ

れを利用すれば排熱から直接発電することがで
き，安全かつクリーンでコンパクトな上，温暖化
抑止効果もあることから，次代の発電機構として
多くの期待が寄せられている．現時点でも既に
実用化が進められているが，より高い性能を持
つ熱電材料を開発し，発電効率を上げることは，
固体物理における重要かつ挑戦的課題と言え
る． 

しかし熱電材料の性能は過去５０年ほどで本
質的な上昇はなく，最適物質である Bi2Te3 や
PbTe を本質的に凌ぐ物質を戦略的に見いだす
のは困難とされている． 

 
２．研究の目的	

本研究では，これまでの取り組みとは異なる，
新しい視点から熱電効果を含む輸送現象全体
を見つめ直し，高機能物質の開拓に向けた新
機軸を打ち立てることを大きな目標とした． 

熱電性能指数の高い物質の多くに Bi や Sb, 
Se, Te といった元素が含まれていることに気づく．
これらはスピン軌道結合の強い元素として知ら
れる．本研究で導入する新しい視点とは，Bi や
Bi2Te3, PbTe といった高い性能指数を持つ物質
を「固体中のディラック電子」という観点から見つ
め直すことであり，特にスピン軌道結合が輸送
現象に及ぼす影響を明らかにすることである． 
 
３．研究の方法	

高い熱電性能指数を持つ物質の結晶構造
や電子構造は多岐に及んでおり，それらを統一
的に取り扱い，全体を俯瞰することは困難であ
った．しかし研究代表者はこれまでの研究にお
いて，固体中ディラック電子理論の基礎を与える
Wolff 理論を一般化し，「スピン軌道結合の強い
２バンド系はすべて Wolff-Dirac 模型で記述する
ことができる」ことを見出した．これが突破口とな
り，Bi2Te3 や PbTe も Bi と同様に Wolff-Dirac 模
型で記述することができるようになった． 

こ の 発 見 を 突 破 口 と し ， 本 研 究 で は
Wolff-Dirac 模型に基づき，多岐にわたる熱電
物質の輸送現象を統一的に研究する．研究は
（１）有効模型の構築，（２）具体的な輸送現象の
計算，（３） 結晶スピン軌道結合の効果，につい
て特に焦点を当てた． 

（１）では，第一原理計算，強束縛近似に基
づくバンド計算から相対論的マルチバンド k.p 理
論に基づき，有効模型を構築した． 

（２）では，半古典的なボルツマン方程式と量
子論的久保公式を適宜使い分けて輸送係数を
計算した． 

（３）では，スピン軌道結合の効果を従来の非
相対論的（摂動計算）ではなく，相対論的（非摂
動計算）な計算によって取り入れることで，精緻
な理論計算を行った． 

 
４．研究成果	
（１）有効模型の構築	
(1-a) Bi は半金属であり，L 点に電子，T 点にホ

ールが存在する．L 点電子についてはこれまで
多くの研究があり，２バンドの Wolff-Dirac 模型で
よく記述されることが知られている．一方 T 点は
通常の自由電子で記述されてきたが，そこでは
スピン軌道結合の効果はあくまで現象論的にし
か考えられてこなかった．本研究の主たる目的
であるスピン軌道結合と輸送現象の関係を明ら
かにするには，スピン軌道結合を厳密に取り扱
った上で T 点ホールに対する有効模型を構築
する必要がある．そこで本研究では，従来の２バ
ンドの k.p 理論をマルチバンドに拡張し，相対論
的にスピン軌道結合を扱うことで，T 点ホールの
微視的有効模型を構築した．この模型を用いる
ことで後に説明する５０年来の謎を解明すること
に成功した． 
 
(1-b) 熱電材料としてよく知られる，IV-VI 族半
導体もディラック電子系とみなすことができる．そ
こでまず第一原理計算（OpenMX コード）により，
PbTe, SnTe の電子状態を計算した．さらに最局
在ワニエ軌道を用いてそれらの強束縛模型を構
築，仮想結晶近似で両者の合金 Pb1-xSnxTe の
電子状態を求めた．この強束縛模型を用いれば，
これまで第一原理計算のみでは詳しく調べ切れ
なかった電子構造の微細構造を明らかにするこ
とができる．解析の結果，PbTe と SnTe ではスピ
ン軌道結合効果のわずかな違いで，等エネルギ
ー面のトポロジーが異なることが明らかとなった．
このことは熱電効果などの輸送現象はもちろん，
最近活発に研究されているIV-VI半導体の超伝
導研究においても重要な結果である． 
 
（２）	具体的な輸送係数の計算	
(2-a) 等方的 Wolff-Dirac 模型における電気伝
導度，ゼーベック係数，電子熱伝導度について
の統一的公式を久保公式に基づいて導出した．
これらを用いて，各輸送係数の温度依存性及び
化学ポテンシャル依存性を計算した．その結果，
温度と化学ポテンシャルを調整することで，熱電
性能指数 ZT が４を超え得ることがわかった． 
 
(2-b) 相対論的強束縛近似による PbTe と SnTe
のバンド計算とボルツマン方程式に基づいて電
気伝導度，ゼーベック係数，熱伝導度それぞれ
を計算し，それらから熱電性能指数 ZT を算出し
た．その結果，PbTe ではスピン軌道結合により
ZT が抑制されていること，一方で SnTe ではスピ
ン軌道結合により ZT が増強されていることがわ
かった．また，温度やドープ量を変えることで ZT
がより上昇する可能性があることを示した． 
 
（2-c）異方的 Wolff-Dirac 模型における輸送現
象の研究を行った．まず物質の異方性はすべて
バンド分散のガウス曲率によって表現され，本質
的な性質は等方的 Wolff-Dirac 模型と共通であ
ることがわかった．この発見を契機に，従来研究
代表者が等方的 Wolff-Dirac 模型で調べていた
スピンホール伝導度と軌道磁化率について，そ
の異方的な場合の計算を行った．その結果，ス
ピンホール伝導度と軌道磁化率の間に成り立つ



 

 

厳密な次の公式を発見した． 

この公式は，“すべての”スピン軌道結合の強い
２バンド系において成立する． 

さらにこの関係式から，ビスマスにおけるスピ
ンホール伝導度を見積もったところ，従来 Pt の
およそ 100 倍にも及ぶ巨大なスピンホール効果
が得られることが明らかになった． 
 
（３）結晶スピン軌道結合効果	

スピン軌道相互作用は現代固体物理学の中
心的課題の一つである．それはディラック理論
の自然な帰結であり，孤立した原子ポテンシャ
ルの中の単電子についてはよく理解できる．し
かし結晶においては，結晶ポテンシャルやキャリ
ア運動量の多様性のため，スピン軌道相互作用
の効果は種々様々になる．それゆえ結晶スピン
軌道結合の効果を異なる物質間で統一的アプ
ローチに基づいて理解することは基本的に困難
とされてきた． 

一つの可能性は，ゼーマン分裂とサイクロト
ロンエネルギーの比を測定することである．スピ
ン軌道結合は結晶中を遍歴する電子のゼーマ
ン分裂の大きさ（g 因子）を大きく変調する．その
変調度合いはゼーマン分裂とサイクロトロンエネ
ルギーの比 MZC によって特徴付けられる．実験
的にはこれまで様々な対象に対してこの MZC が
測定されてきたが，この比の意義を正確に理解
するための理論は構築されてこなかった．実際，
スピン軌道結合が大きい Bi で観測される異方的
で大きいMZCの振る舞いを従来理論では定量的
どころか定性的にすら説明できず，半世紀以上
も未解決のままであった． 

 
 

(3-a) 本研究では，この50年来の問題を初めて
解決することに成功した．相対論的 k.p 理論を
マルチバンド系に適用し，磁場の効果を正確に

取り入れるため Löwdin partitioning を用いること
で，注目するキャリアに対するサイクロトロンエネ
ルギー，g 因子および MZC の一般公式を導出し
た．この公式とバンド計算及び群論的議論とを
組み合わせることで，Bi で観測される異方的で
大きな MZC のふるまいを定性的かつ定量的に説
明することに成功した． 

さらに，アンチモン置換と加圧に対する MZC

の変化についても同一理論に基づき，実験と定
量的に一致する結果を得たことから，理論の精
度の高さが確かめられた．こうした結果から，ス
ピン軌道結合が１eV 以上も離れたバンドからの
バンド間効果を生んでいることが明らかとなっ
た． 

 
 
このアプローチは，Bi での象徴的な事例にと

どまらず，スピン軌道結合が本質的な物質系の
研究に新たな方向性をもたらすものである．その
一例として，Bi とは異なる結晶構造を持ち，異な
るスピン軌道結合効果が期待される，IV-VI 族
半導体についてもさらに調べた． 
	
(3-b) PbTe に代表される IV-VI 半導体は熱電材
料として古くから知られているが，その強いスピ
ン軌道結合効果が新たに注目を集めている．本
研究では，PbTe，SnTe及びその合金Pb1-xSnxTe
の ZC 比MZC を Bi と同じアプローチで計算した． 

PbTe 側では MZC <1 で，SnTe 側では MZC >1
となることを明らかにした．これらは結晶スピン軌
道結合がもたらすバンド間効果として理解するこ
とができる． 

これまで MZC は量子化されたもののように議
論されることが多々あったが，本研究により，MZC
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は量子化されていない連続量であり，MZC=1 は
バンド反転点でのみ成立することを解析的にも
数値的にも明らかにした．この性質を利用して，
トポロジカル結晶絶縁体への転移をバルク測定
のみによって同定することができるという，新た
な測定法を提案した．さらに MZC はディラック電
子性を定量的に評価する指標としても用いること
ができる． 

 
以上の研究成果は，熱電材料である Bi や

PbTe での象徴的な事例にとどまらず，トポロジカ
ル絶縁体やスピントロニクス材料を含む，スピン
軌道結合効果が主要な役割を果たす物質系の
研究に新たな方向性をもたらすものである． 
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国内外の別：		
	
〔その他〕	
ホームページ等	
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