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研究成果の概要（和文）：固体中の電子に働く相対論効果であるスピン軌道相互作用は、トポロジカル絶縁体や
スピントロニクス機能を創出する鍵となっており、新しい量子状態や電気磁気効果を開拓するうえで注目されて
いる。本研究では、固体中の電子のエネルギー、運動量、およびスピンを分解して測定できるスピン分解角度分
解光電子分光という手法を用いることにより、超伝導体やトポロジカル半金属の候補物質の電子構造とスピン軌
道相互作用の役割を解明した。

研究成果の概要（英文）：There has been increasing interest in the spin-orbit interaction of 
electrons in solids, that plays an essential role on realizing a variety of topological materials 
and spintronic functions. In this study, we investigated the electronic structures and the roles of 
spin-orbit interactions in various superconductors and topological semimetal candidate, by utilizing
 the spin- and angle-resolved photoemission spectroscopy that can directly obtain the information on
 energy, momentum, and spin of electrons.  

研究分野：物性物理実験

キーワード： スピン軌道相互作用　トポロジカル物質　光電子分光
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
 
固体中の電子に働く相対論効果であるス
ピン軌道相互作用は、トポロジカル絶縁体や
マルチフェロイクスを創る鍵となっており、
新規電気磁気効果の創出の見地から注目さ
れている。トポロジカル絶縁体においては、
スピン軌道相互作用によるバンド反転が重
要な役割を担うことが知られており、これに
より真空との境である表面においていわゆ
る「表面エッジ状態」が出現する。エッジ状
態においてはスピンが運動量と結合して分
極していることから、これを利用した量子情
報伝達やスピン流源への応用も期待されて
いる。また、空間反転対称性の破れた物質に
おいては、スピン軌道相互作用により自発的
にスピン縮退が解けるラシュバ効果やドレ
ッセルハウス効果があり、運動量にスピンが
ロックされた状態が実現する。このような系
は、電流・電場によるスピンの制御を可能と
するとともに、ワイル半金属などの新しいト
ポロジカル物質相を作るうえでも重要とな
る。一方、鉄系超伝導体などの軌道自由度が
顕在化した物質群においても、スピン軌道相
互作用による軌道混成が特異な電子構造を
形成し、超伝導機構と強く関連する可能性が
考えられる。 
 我々はこれまでに、スピン・角度分解光電
子分光および第一原理計算を用いることに
より、空間反転対称性の破れた極性構造を持
つ半導体BiTeIのバルクにおける巨大なラシ
ュバ型スピン分裂を見出した。この物質では、
室温で観測可能な磁気光電流生成なども報
告されており、様々な電気磁気効果の実現に
向けた研究が行われている。さらに、ポスト
グラフェン、スピン・バレートロニクス系と
して注目される層状ハニカム半導体 MoS2に
ついて、空間反転対称性の破れを維持した 3R
型結晶を用いることにより、「ゼーマン型」
スピン分極の直接観測に成功した。このよう
な先端的なスピン分解角度分解光電子分光+
第一原理計算の組みあわせは、結晶構造や対
称性を反映したスピン軌道相互作用による
バンド構造やスピン-運動量ロッキングの解
明と、それに基づく新現象の探索に強い威力
を発揮するものである。 
 
２．研究の目的 
 
本研究では、スピン分解角度分解光電子分
光を用いることにより、多様な物質中のスピ
ン軌道相互作用を反映したバンド構造やス
ピン分極を明らかにし、新しい量子物性や機
能を探索することを目的とする。具体的には、
強いスピン軌道相互作用を持つ超伝導体
PdBi2 や空間反転対称性の破れを伴う構造相
転移を示すワイル半金属候補物質MoTe2、軌
道秩序とスピン軌道相互作用の共存・競合が
期待される鉄系超伝導体 FeSe などを対象と
し、それぞれについてスピン軌道相互作用が

電子構造果たす役割を明らかにするととも
に、そこから期待される量子物性について考
察を行った。 
 
３．研究の方法 
 
実験手法としては、主にスピン分解角度分
解光電子分光を用いる。この手法は、電子構
造をエネルギー、運動量、およびスピンで分
解し観測することができるうえ、偏光解析を
用いれば軌道成分についても知見を得るこ
とができる。本研究で目的とするバンド構造
におけるスピン軌道相互作用の解明やスピ
ン-運動量ロッキングの観測を行ううえで、極
めて強力な手法である。具体的には、当研究
室で保有する光電子分光装置（レーザー光源
＋He 放電管光源）による高分解能実験を主
力としつつ、スピン分解実験については、広
島大学放射光科学研究センターや東京大学
物性研究所との共同研究にて行った。 
 
４．研究成果 
 
〇トポロジカルな電子構造を持つ超伝導体
PdBi2  [発表論文①] 

PdBi2は空間群 I4/mmm の空間反転対称な
結晶構造を持つ層状物質であり、超伝導転移
温度 5.4 Kを示す超伝導体であることが知ら
れている。大きなスピン軌道相互作用を持つ
Biが主な伝導電子を供給すること、また、Pd
の d軌道とBiの p軌道のパリティ反転を伴う
バンド反転も期待されることから、トポロジ
カルに非自明な電子構造を持つ可能性に着
目して実験を行った。 
  

図１：（左）PdBi2の角度分解光電子分光イメ
ージ、（中）バルクの第一原理バンド計算、
および（右）11 層を取り込んだスラブ計算。 
 
図１に角度分解光電子分光および第一原
理計算、スラブ計算により得られたバンド構
造を示す。実験結果（左）を見ると、フェル
ミ準位近傍は大きな分散を示すBiのp軌道に
よるバンドが支配的であり、結合エネルギー
3-4 eVにおいて Pdの d軌道に由来する平坦
なバンドが存在する様子が分かる。この振る
舞いは、（中）のバルクの計算結果ともよく
一致しており、この物質がおよそ第一原理計
算によりよく再現できことを示している。し
かし、実験で観測された結合エネルギー2.5 



eV 付近で交差するディラックコーン型のバ
ンド構造はバルクの計算結果では現れず、表
面状態を反映するスラブ計算結果（右）での
み現れている。このことから、このディラッ
クコーン型のバンドは、トポロジカル絶縁体
と類似したトポロジカル表面状態であるこ
とが示唆される。 
 これを確認するため、スピン分解実験（広
島大学放射光科学研究センターとの共同研
究）を行い、運動量空間におけるスピン偏極
を観測した。図２にその結果を示す。（左）
はディラックコーンバンドの角度分解光電
子分光像、（右）はそのスピン分解像であり、
運動量に対して垂直な方向に量子化軸と取
ったスピン成分（赤色がアップ、青色がダウ
ン）を示す。これを見て明らかなように、こ
のバンドはトポロジカル絶縁体の表面状態
と同様のヘリカルスピン分極を持つことか
ら、同じようにバンド反転にともない出現し
た表面エッジ状態であることを示唆してい
る。 
 

 
図２：（左）PdBi2の角度分解光電子分光イメ
ージ、（右）スピン分極を青（ダウン）と赤
（アップ）で示したイメージ。 
 
これらのスピン分解角度分解光電子分光
の結果をもとに、上述のディラックコーンバ
ンドを含め、複数のスピン偏極した表面状態
の存在を明らかにした。そのうち 2本は、フ
ェルミ準位を過ることから、超伝導状態にも
関与することが期待される。これらの表面状
態が真にトポロジカルに守られたものであ
るかどうかを確認するため、時間反転対称な
運動量におけるパリティ固有値を第一原理
計算から求め、Z2トポロジカル数の解析を行
った。その結果、上述の 2.5 eV付近のディラ
ックバンドに加え、図３のバルクバンド#8と
#9の間でフェルミ準位を過る表面状態Sがト
ポロジカルに守られたものであることが明
らかになった。また、これらを発現するバン
ド反転の起源についても解析を行った。表面
状態 S がスピン軌道相互作用による#8 と#9
のバンド反転にともない生じるのに対し、2.5 
eV のディラックバンドはスピン軌道相互作
用によらないもともとの Pdの d軌道と Biの
p 軌道の混成に伴うバンド反転で生じている
ことが明らかになった。フェルミ準位を過っ

てフェルミ面を形成しているトポロジカル
表面状態が転移温度以下においてどのよう
な超伝導状態を形成しているか、今後極低温
測定を行うことによって明らかにできると
考えられる。 
図３：PdBi2 のフェルミ準位近傍におけるバ

ルクと表面のバンド構造の模式図。赤い曲線
が表面状態である。 
 
〇鉄系超伝導体 FeSe における軌道秩序とス
ピン軌道相互作用 [発表論文②] 

FeSeは超伝導転移温度 9 Kを示す鉄系超伝
導体の一種であり、90 K以下で正方晶から斜
方晶への構造相転移を示すことが知られて
いる。この構造相転移において、もともと縮
退していた鉄の dyxと dxz軌道のエネルギーに
数 10 meV程度という大きな差が生じ、極め
て異方的な電子構造が実現することが報告
されている。このような状態は軌道秩序やネ
マチック電子状態と呼ばれ、超伝導機構との
関連やその起源の可能性について長く議論
されてきた。一方この物質で予想される Fe
のスピン軌道相互作用の大きさはやはり数
10 meV程度であり、軌道秩序と同程度のエネ
ルギースケールを持つことから、それらの役
割を直接的に実験で解明することが望まし
い。 

 
図４：(a,b)角度分解光電子分光により得られ
た FeSeの高温相（160 K）と低温相（30 K）
におけるバンド構造の模式図。(c,d)それぞれ
の実験結果をもとに、適切な軌道秩序および
スピン軌道相互作用パラメータを導入して
行った計算結果。 



 
軌道秩序とスピン軌道相互作用という数

10 meV スケールの微細構造を明らかにする
ため、真空紫外レーザー光源を用いた高分解
能角度分解光電子分光実験を行った。また、
レーザー光源の偏光制御性を活用した偏光
解析を行うことにより、xz, yz 軌道を分離し
た観測を行った。図４(a,b)に角度分解光電子
分光より得られた高温相（160 K）および低
温相（30 K）のバンド構造の模式図を示す。
160 K [図４(a)]においては xz, yz軌道は縮退
しており、4 回対称な電子構造が実現してい
る。しかしながらバンドはいずれも分
裂しており、これはスピン軌道相互作用によ
るものであると考えられる。一方 30 K にお
いては、xz 軌道が yz 軌道よりも高いエネル
ギー位置に移動しており、2 回対称な電子構
造になっている様子が分かる。高温相と比較
することにより、温度依存しないスピン軌道
相互作用による分裂と低温で生じる xz, yz軌
道のエネルギー差とを分離して解析したと
ころ、それぞれ 20 meVと 10 meV程度である
と見積もられた。これらの実験値を再現する
ようなスピン軌道相互作用と軌道秩序のパ
ラメータを導入した計算結果が図 4(c,d)であ
る。これを見ると、FeSeにおいてスピン軌道
相互作用と軌道秩序の共存によりバンド構
造に特殊な軌道分布が生じるとともに、点 k
近傍でフェルミ準位を過りフェルミ面を作
るのが 1本のバンドのみであることが分かる。 
 得られた結果をもとに再現した FeSe のフ
ェルミ面の模式図を図 5 に示す。高温では 4
回対称なフェルミ面であるのに対し、低温で
は軌道成分に偏りを持つ楕円形のフェルミ
面が形成される様子が分かる。これらの結果
から、鉄系超伝導体の半金属的なフェルミ面
の詳細な形状を議論するうえで、軌道秩序に
加えてスピン軌道相互作用を適切に取り入
れることが極めて重要であることが明らか
になった。 
 

 
 
図５：実験により得られた FeSe におけるフ
ェルミ面の模式図。(a)は高温相、(b)は低温相
のものである。 
 
 
〇ワイル半金属候補 MoTe2 の極性ドメイン
構造と表面状態 [発表論文④] 
本研究で対象とした 1T’-MoTe2は 250 Kに
おいて特徴的な非極性-極性構造相転移を示

す非常に珍しい伝導物質である。低温相にお
いて積層方向への極性を有するため、ラシュ
バ効果と同様のスピン分裂がバルクの電子
構造において生じることが期待される。2014
年に同型の極性 WTe2 において、翌年には
MoTe2においてもトポロジカルワイル半金属
状態が実現している可能性が理論的に予言
された。ワイル半金属とはフェルミ準位近傍
でスピン縮退の解けたバルクのバンドがワ
イルノードを作り交差することによりワイ
ルコーンを作った状態であり、表面において
はワイルノードを結ぶような弧状のバンド
（フェルミアーク）が現れるという特徴があ
る。これを踏まえ、MoTe2の表面とバルクの
電子およびスピン構造を調べることにより、
ワイル半金属状態を解明すべく研究を行っ
た。 
 

 
図６：a, b 高温単斜晶（非極性）相および低
温斜方晶（極性）相の構造パラメータを用い
て計算した MoTe2のX 方向におけるバンド
計算。c,d MoTe2のX方向の角度分解光電子
分光像。試料表面の位置により２種類の異な
るバンド分散が観測された（それぞれ Surface 
A, Bとする）。 
 
図６a,bに高温単斜晶（非極性）相および低
温斜方晶（極性）相の構造パラメータを用い
て計算した MoTe2のX 方向におけるバンド
計算を示す。両者ともホールバンドと電子バ
ンドが存在する半金属的な電子構造となっ
ているが、低温極性相ではバンドがスピン分
裂する様子（緑線で囲った部分）が見られる。
これにともない、スピン縮退の解けたバンド
がこの近傍でワイル型バンド構造を形成す
ることが予測されている。このエネルギーお
よび波数領域に注目し、高分解能（～1 meV）
と狭スポット径（～100 m）を持つ紫外レー
ザー光源を用いて測定を行った角度分解光
電子分光像を図６c,dに示す。同一の単結晶試
料表面を注意深く空間的に走査することに
より、2 種類のバンドが常に観測された（そ
れぞれ Surface A, Bとする）。いずれもバンド
計算と近い位置にホールバンドや電子バン
ドが見られるが、これとともにホールバンド
と電子バンドを繋ぐようなバンド計算には
ない特徴的な構造（S1, S2）が存在する。こ
れらは表面状態であると考えられる。Surface 
A（図６c）においてはフェルミ準位の下 80 
meV 程度に S1 の平坦なバンドが見られるの
に対し、Surface B（図６d）においては 50 meV



程度となっている。我々は、これらが低温極
性相にある試料中に混在する2種類の極性ド
メインを反映したものであると考え、実際に
スピン分解光電子分光実験（東京大学物性研
究所との共同研究）によりこれを確認した。 

図７：a, Surface Aにおいて得られた 25 Kの
フェルミ準位（EF）における等エネルギー強
度イメージ。b,c,d, Surface Aで得られた 100 K
の EF、EF + 15 meV、EF + 30 meVにおける等
エネルギーイメージ。e-h, Surface Bにおいて
a-d と同様にして得られた実験結果。青線は
フェルミアークを示唆する構造を示してい
る。 
 
極性ワイル半金属では、表と裏の端面にお
いて共通のワイルノードをつなぐ異なる形
状の表面状態（フェルミアーク）が出現する
ことが期待される。Surface Aおよび Bにお 
ける表面状態の観測を目指し、レーザー光源
を用いた運動量空間のマッピングを行った。
なお、バンド計算によるとMoTe2のワイルノ
ードはフェルミ準位より6 – 40 meV上の非占
有側に存在するとされているため、25 Kの低
温に加え 100 Kにおける測定も行った。100 K
においては、フェルミディラック分布関数の
広がりの効果により、フェルミ準位より 30 – 
40 meV 程度上のエネルギー領域まで情報を
得ることが可能となる。Surface A [(0 0 1)表
面]において得られた結果を図７a-d に示す。
図７a を見ると、青線で示すようなアーク状
のバンドが存在する様子が分かる。これはワ
イル半金属状態の(0 0 1)表面のスラブ計算で
得られるフェルミアークと非常によく類似
しており、Surface Aにおけるトポロジカル表
面状態が２対の異なるワイルノード W1 と
W2 を繋ぐ２片のフェルミアークとなってい
ることを示唆している。一方 Surface B [(0 0 
-1)表面]においては図７eに示すように、同条
件の Surface A の測定で見られたような２片
のフェルミアークは観測されない。温度を
100 Kに上げることによりフェルミ準位より
15, 30 meV上のエネルギーにおいて測定を行
ったところ、図７g,h に示すような１片のア
ーク状のバンド（青線で示す）が観測された。
これは(0 0 -1)表面のスラブ計算とよく一致
しており、この表面ではワイルノードW1の
対をつなぐようなフェルミアークが出現し
ていることが示唆される。 

以上の結果から、MoTe2の低温極性相にお
けるバンド構造とスピン偏極を明らかにす
るとともに、極性ドメインを切り分けた測定
により(0 0 1)および(0 0 -1)表面を分離して観
測することに成功した。これらの実験結果を
第一原理バンド計算と注意深く比較するこ
とにより、MoTe2の表と裏の端面において異
なる形状のフェルミアークが存在すること
を強く示唆する結論を得た。今後、温度変化
により極性構造相転移をまたいだ際のバン
ド構造やスピン偏極の変化を追うことによ
り、トポロジカル相転移やこの近傍で現れる
超伝導や異常な熱電効果についての知見を
得ることができると考えられる。 
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