
東北大学・材料科学高等研究所・学術研究員

科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

１１３０１

基盤研究(B)（一般）

2020～2018

スピン分解ARPESによるフェルミオロジーに基づいた革新的原子層超伝導体の開発

Development of novel atomic layer superconductor based on fermiology by 
spin-resolved ARPES

００１４２９１９研究者番号：

高橋　隆（Takahashi, Takashi）

研究期間：

１８Ｈ０１１６０

年 月 日現在  ３   ６ １１

円    12,600,000

研究成果の概要（和文）：電子構造評価を基軸とした物質開発効率の飛躍的な向上を目的として、超高分解能ス
ピン分解光電子分光装置と原子層薄膜作製MBE装置および試料評価槽を、同一の超高真空下で連動して稼働させ
るプラットフォームの構築を行った。構築したプラットフォームにより、鉄系高温超伝導体、遷移金属カルコゲ
ナイド、高温超伝導ハイブリッド、トポロジカル原子層ハイブリッドなど、様々な原子層物質やその接合系を作
製し、その電子構造をARPES実験により即座の直接的な観測を行い、高温超伝導機構や２次元超伝導体の物性、
トポロジカル超伝導について多くの知見を得た。

研究成果の概要（英文）：In order to improve the efficiency of materials development based on the 
electronic structure, we have constructed a platform in which an ultrahigh-resolution spin-resolved 
photoemission spectroscopy system, an atomic layer thin film fabrication MBE system, and a sample 
evaluation chamber are operated in conjunction with each other under the same ultrahigh vacuum 
condition. We have fabricated various atomic layer materials and their junctions, such as iron-based
 high-Tc superconductors, transition metal chalcogenides, high-Tc superconductor hybrids, and 
topological insulator hybrids.  By using the platform, we have immediately observed their electronic
 structures by ARPES experiments without contamination by exposure to air. Our definitive and 
accurate experiment has provided much knowledge about the mechanism of high-Tc superconductivity, 
physical properties of 2D superconductors, and topological superconductivity.

研究分野：光電子固体物性学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で構築した原子層プラットフォームにより、鉄系高温超伝導の超伝導機構が薄膜内の電子間相互作用によ
るものであることや、Pb/TlBiSe2において表面ディラック電子状態が6-7nmもの長さでPb薄膜内に到達している
ことを見出しことは、超伝導物性の新しい知見として大変意義深い。また、プラットフォームが技術的に確立し
たことで、ARPESに限らず他の様々な実験で原子層物質の測定が可能となり、今後、原子層物質の物性の解明や
デバイスへの応用研究が大きく発展することが期待される。

※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 

近年、単一原子層物質であるグラフェン、表面ディラック電子状態を持つトポロジカル絶縁体、

バルクの超伝導転移温度を遥かに凌駕する FeSe 原子層超薄膜など、新たな機能性物質の発見が、

超薄膜や結晶表面などの数原子層領域に局在した２次元電子系で相次ぎ、大きな注目を集めた。

これらの物質群では、物質中のディラック方程式や電子状態におけるトポロジーなど、新たな物

理概念の導入と、それに基づく新奇な巨視的量子現象の予測が活発に報告されている。その一方

で、理論的に提案されている新現象の多くはまだ実験的な検証段階にあり、これらを実現するた

めの研究が精力的に進められている。また、原子層薄膜はデバイス開発研究とも強く関係し、そ

の研究領域は基礎だけでなく応用に至るまでの幅広い分野にまで波及している。 

原子層数層で構成される物質の研究には、その電子構造を曖昧さなく同定し、２次元系固有の

物質相であることを確立しなければならない。この点において、物質の電子状態を直接決定する

ことのできる高分解能角度分解光電子分光(ARPES)は、これら原子層物質の確立と、その機能の

さらなる高度化に大きな役割を果たしてきた。その実証として、申請者らは、高分解能 AREPS

を用いたバンド構造およびフェルミ面トポロジーの精密な制御を行うことで、FeSe 原子層薄膜

や２層グラフェン層間化合物の超伝導体化に成功した。しかしながら、液体窒素温度を超える原

子層超伝導体はまだ実現しておらず、それを実現するためには、高温超伝導の発現に関与する電

子構造について、種々の物質で系統的かつ網羅的に研究を推進する必要があった。 

 

２．研究の目的 

超伝導発現の決め手となるのは、フェルミ準位近傍の数~

数 10 meV のエネルギースケールの微細電子構造である。従

って、新しい超伝導体開発の効率を向上させるには、電子構

造を精密に制御しながら物質を高度化していく必要がある。

本研究では、この開発プロセスを加速するために、高分解能

ARPES による電子状態の完全評価と MBE(分子線エピタキ

シー)法による原子層試料作製を同一のプラットフォームに

一体化して行った。原子層物質においては、成長基板との格

子整合や吸着物質等との相互作用により電子バンドのエネ

ルギー相互位置の大幅な変調や、バンドベンディングによる

幅広いレンジでのキャリア制御が可能である(図１)。さらに

空間反転対称性の破れで増大したスピン軌道相互作用によ

り、バンドのスピン分裂を引き起こすこともできる。これら

は３次元バルク物質にはない原子層物質特有の多彩な自由度であり、単一の母物質においても

広範な超伝導探索を可能にする。本研究では、電子状態評価と原子層薄膜作製を高度に融合した

物質材料開発を強力に推進することで、新しい超伝導体の創成を目指す。具体的な原子層超伝導

体を作り出すことで、本研究の材料開発方針を、より広範な原子層物質やバルク物質へと拡張し、

より多くの高機能材料の研究・開発に貢献することを目指した。また、原子層高温超伝導体の実

現は、薄膜超伝導デバイスへの応用の道を拓くだけでなく、超伝導接合系におけるマヨラナ準粒

子の検出など、エキゾチックな基礎量子現象の観測・解明にも大きく貢献すると考えられる。 

 

３．研究の方法 

電子構造評価を基軸とした物質開発効率の飛躍的な向上を目的として、超高分解能スピン分

解光電子分光装置と原子層薄膜作製 MBE 装置および試料評価槽を、同一の超高真空下で連動し

て稼働させるプラットフォームの構築を行った。異なるシステム間で MBE 成膜した試料を超高

真空下で移送するため、ポータブル UHV システムを作製し、これを用いた Pb 薄膜の移送を行

った。極低温 ARPES により量子化したバンドと超伝導ギャップを観測したことから、実験に十

分な水準の試料移送に成功したと判断した。さらに原子層超伝導薄膜作製プラットフォームの

拡張として試料ホルダの標準化とポータブル真空搬送装置の作成を行い、東北大で作成した試

料を放射光まで移送し、明瞭な ARPES スペクトルを観測することに成功した。さらに、放射光

光源による精密な電子状態解析を行うために、KEK-PF の高分解能 AREPS ビームラインにおい

て MBE 薄膜作製装置を建設し、これをエンドステーションと接続した。 

空間分解能向上のために、電子分析アナライザーの電子光学系の調整を行うとともに、レーザ

 

図 1: 原子層物質の電子構造制御 



ーの集光位置を高精度でアライメントするための測定点計測器を導入した。さらに、装置各部の

数ミクロン以下の振動をレーザーで評価し、測定真空槽内の試料への振動の低減対策を行なう

とともに、マニピュレーターにエンコーダーを導入し、試料の３次元座標の高安定化を達成した。

また、高い空間分解能と高いエネルギー分解能を同時に実現するために、高調波発生装置の設置

と光学系の構築および調整を行い、第四次高調波による真空紫外領域のレーザー光の発生に成

功した。レーザー光の集光光学系を改良することで 40 μm 以下の微小スポットを得ることに成

功した。試料の超伝導ギャップの高精度観測のために、装置の電子レンズパラメーターやスリッ

ト調整し分解能を向上させ、さらに試料マニピュレーター制御の低温化を行った。測定効率の向

上とコロナ禍における無人測定を行うために、電子状態の自動マッピングの制御および解析シ

ステムの実装を行った。 
 
４．研究成果 
【原子層高温超伝導体】 

単層で 65 K の高温超伝導を示す

FeSe/SrTiO3 原子層超薄膜の超伝導機構

としては、FeSe における磁気/軌道ゆら

ぎの他に、STO 基板における酸素(O)の

格子振動との結合や、STO基板からの電

荷移動など、原子層であるが故に単体物

質よりも多くの機構が提案されている。

この点について一つの回答を得るため

に、同じ STO 基板の上に非超伝導の参

照物質である FeS 原子層を作製し、

APRES 測定を行った(図 2)。FeS は硫黄

(S)の高い蒸気圧のため MBE 法では直

接成膜が困難であったので、一度 FeTe

を成膜し、その後 Te を S で置換するト

ポタクティック反応を用いて FeS 原子

層薄膜を作成した。本研究で構築した原

子層プラットフォームにより、超高真空下で試料を移送し高分解能 ARPES による電子構造を評

価した結果、FeSにもFeSeと同程度の基板からの電子ドープが起きていることを明らかにした。

もし原子層超伝導がこのキャリヤ数の増加と酸化物基板の高振動フォノンとの結合に起因する

ものだとすれば、FeS にも超伝導が起こるはずではあるが、単原子層 FeS において超伝導が観測

されないことから、鉄系高温超伝導体の超伝導機構には薄膜内の電子間相互作用が重要である

と考えられる。 

銅酸化物高温超伝導体で議論されてきたように、多体相互作を反映する準粒子スペクトルの

精密な形状解析も超伝導機構の検討に必須である。単原子層 FeSe/STO および、電子ドープした

20 原子層 FeSe/STO の超伝導状態における準粒子バンドを高精度で測定した結果、通常のボゴ

リウボフ準粒子では説明できない分散構造を見出した。どちらの場合においても、ギャップ 関

数 Δ(k)はフェルミ波数(kF)近傍でのみ局所的に大きい値を示し、10-20 meV の低エネルギーボソ

ンとの結合構造を示す。このような特徴的なスペクトル構造が両極端(1ML と 20ML)な膜厚で観

測されていることは、両者における超伝導機構の共通性と薄膜内相互作用の重要性を示唆する。 

以上の結果から、原子層鉄系高温超伝導体の超伝導機構は、基板との相互作用や電荷移動より

は、むしろ原子層薄膜内における電子間相互作用が重要であると結論した。鉄系超伝導体は多バ

ンド超伝導であるために、スピン揺らぎに加えて軌道揺らぎが発達しており、それらが高い Tc

の実現に寄与するかについては、ARPES による超伝導ギャップ測定に加えて、STM などの顕微

分光による電子秩序の観測、RIXS や中性子散乱などによるボゾン励起の観測を、原子層物質で

行うことが重要であると考えられる。 

 

【原子層遷移金属カルコゲナイド】 

MBE 法により 2BL グラフェン 上に成膜した単原子層 TaSe2 において、原子層プラットフォ

ームによりバンド構造を直接観測した結果、異なる結晶構造をもつ 1T-TaSe2 と 1H-TaSe2 を、成

長温度の制御により作り分けられることを見出した。さらに、1H-TaSe2は half-filing の金属物質

である一方、1T-TaSe2はモット絶縁体であったことから、原子層 TaSe2のみを用いた planer 型の

 

図 2: (上) 原子層 FeSの成膜法. (下)(a)単原子層 FeS

のバンド構造. (b) 単原子層 FeSおよび(c)FeSeの対

称化光電子スペクトル 



FET 素子の構築や、ドーピングや圧力による金属-絶縁体転移制御の可能性を示唆した。 

CDW 物質である VSe2においては、原子層化によって電子構造を２次元的にしたところ、CDW

転移温度以上において擬ギャップ構造を観測した。この特徴は銅酸化物高温超伝導体と類似し

ており、原子層 VSe2が超伝導母物質となる可能性を示唆する。 

原子層プラットフォームにより、４探針

プローブによる単原子層超伝導体 NbSe2 の

磁場下における電気抵抗実験に成功した

(図 3)。保護膜などの影響が全くない清浄な

状態で低磁場領域の電子相図を明らかにし

た結果、超伝導相と常伝導相の中間におい

て、ゆらぎによるクーパー対の位相が一部

壊れたボーズ金属相の発現を見出した。 

以上の結果から、遷移金属カルコゲナイドにおける CDW や超伝導などの秩序が、原子層にお

いて２次元化することで強い揺らぎとして発達すると結論した。高温超伝導化するにはさらに

キャリアドープが必要と考えられるが、これが揺らぎや相互作用を抑制せずに電子数を増やせ

るかどうかは、更なる研究が必要である。また、本研究において原子層プラットフォームが、

ARPES 以外にも電気伝導実験などの他の物性測定にも有効であることを実証した。 

 
【高温超伝導ハイブリッド】 

強いスピン軌道作用によりスピン縮退の解けたバンドに s 波超伝導を誘起させることでマヨ

ラナ準粒子を発現させようとする研究が大変精力的に行われているが、超伝導ギャップが小さ

く、転移温度が低いという問題がある。これを克服するため、銅酸化物高温超伝導体 Bi2212 の

上に、強いスピン軌道相互作用をもつ Bi 超薄膜を成長させた原子層ハイブリッドを作製し、そ

の電子構造を測定した。Bi 薄膜はある程度以上の膜厚では(111)方位に成長するが、4BL 以下の

超薄膜領域において、基板である Bi2212 の格子により整合する(110)方位に成長することを見出

した。この超薄膜 Bi(110)/Bi2212 において、Bi のフェルミ面上の超分解能測定の結果、基板の Tc 

(130 K)以下において最大 20 meV のギャップの観測に成功した。同様に作成した超薄膜

Bi(110)/Bi2201(Tc =0K)ではそのようなギャップが観測されないことから、超薄膜 Bi(110)/Bi2212

において観測したエネルギー ギャップは基板の超伝導により誘起された近接超伝導ギャップで

あると結論した。マヨラナ準粒子の観測には、磁場を面直に印加して超伝導ギャップより大きな

ゼーマン分裂を引き起こす必要があるが、Bi の大きな g 因子(~200)により、Bi(110)/Bi2212 は比

較的低い磁場(~1T)と高温で超伝導マヨラナモードの観測が可能と考えられる。 

 
【トポロジカル原子層ハイブリッド】 

トポロジカル絶縁体の表面ディラック電子状態は、強磁性や超伝導など様々な秩序を導入す

ることで、異常量子ホール効果やマヨラナ準粒子などの、トポロジカルな量子物性を発現する。

これを電子構造の立場から調べるため、トポロジカル絶縁体を用いた原子層ハイブリッド物質

を作製し、高分解能 ARPES を行った。 

マヨラナモードを観測するには表面敏感な手法が必要であることから、原子層薄膜/超伝導基

板を用いるよりは、表面ディラック状態などのスピン軌道分裂した電子状態の上に、原子層超伝

導薄膜を成長させ、マヨラナモードを物質最表面に発現させた方が良いと考えられる。その目的

で、３次元トトポロジカル絶縁体 TlBiSe2 の上に Pb 超薄膜を成長させ、その電子構造を観測し

た。その結果、Pb 超薄膜の量子化井戸準位が TlBiSe2の表面ディラック電子状態とバンド混成す

ることで、元の Pb とは異なるフェルミ面が形成されることを見出した。驚くべきことに、この

スピン分裂した混成バンドは 20ML 程度の膜厚でも有意に観測され、特に、この混成バンドのフ

ェルミ波数において Pb 薄膜の転移温度以下 (T =4K)において超伝導ギャップを観測した。この

結果から、Pb/TlBiSe2がトポロジカル超伝導体の新たなプラットフォームとなり得る事を提案し

た。 

ファンデルワールス強磁性体 Cr2Si2Te6 上に成長した Bi2Se3 薄膜において超薄膜領域(2 nm)で

ディラックギャップを観測した。エネルギーギャップの大きさは、同じ膜厚で Si 上に成長させ

た Bi2Se3 のそれよりも大きいことから、ディラックギャップの形成に接合界面における相互作

用も関わっていると結論した。また、キュリー温度前後でディラックギャップに有意な差がなく、

強磁性近接効果の及ぶ範囲は 2 nm 以下の非常に小さいものであることが示唆された。Bi2Se3 の

ディラック電子状態の周辺には、これをバンド混成する Cr2Si2Te6 のバンドは存在せず、これが

 

図 3:単原子層 NbSe2の４探針 STM 



短い近接効果の理由である可能性がある。 

以上の結果から、表面ディラック電子状態への秩序の導入には、ハイブリッド物質とのバンド

混成が重要であると結論した。Pb/TlBiSe2の結果が示すように、場合によっては表面から 6-7 nm

も下の接合界面に埋もれているはずのディラック電子状態が表面にまで到達する。そのような

方法でトポロジカル絶縁体を基盤とした様々な接合系を作成することで、トポロジカル量子物

性の研究が進展することが期待される。 

 

【本研究のまとめ】 

高温超伝導機構の解明や、新たな高温超伝導体の作成を目的として、バルク物質よりも広いキ

ャリアドーピング範囲やバンド構造の高い制御性、２次元固有の電子状態をもつ、原子層物質を

機軸に、超薄膜試料の作成と高分解能 AREPS による電子構造研究を行った。評価した電子構造

を直ちに薄膜作製にフィードバックして、物質開発効率の飛躍的な向上させる原子層プラット

フォームを研究室内に構築し、さらに UHV ポータブル装置を作製して、学外においても原子層

物質の実験を可能にした。構築した原子層プラットフォームにより、鉄系高温超伝導体、遷移金

属カルコゲナイド、高温超伝導ハイブリッド、トポロジカル原子層ハイブリッドなど、様々な原

子層物質やその接合系の作製と ARPES実験を行い、高温超伝導機構や２次元超伝導体の物性、ト

ポロジカル超伝導における多くの知見を得た。また、本研究で技術的に確立したプラットフォー

ムは、ARPESに限らず他の様々な実験で原子層物質の測定を可能とするものであり、今後、原子

層物質の物性の解明やデバイスへの応用研究が大きく発展することが期待される。 
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