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研究成果の概要（和文）：Bi単原子層(ビスマセン)などの2DTI候補物質をMBE法を用いて作製しARPES実験を行う
ことで、それらのディラック電子物性およびトポロジカルに非自明なエッジ物性に関する研究を行った。2DTI作
製のために半導体水素加熱装置を建設することで、清浄な水素終端SiC半導体表面を得ることに成功した。その
表面にBi蒸着を行うことでビスマセン由来のLEED像を観測するとともに、ARPESによってビスマセン由来のホー
ルバンドの観測に成功した。今後、ディラック電子におけるバンドギャップやエッジ物性解明を行う予定であ
る。また本研究では、ヘテロ構造化による2DTIのディラック電子状態制御の新たな手法を開拓した。

研究成果の概要（英文）： I have fabricated a 2DTI (two-dimensional topological insulator) like Bi 
monolayer film (called Bismuthene) by using a molecular-beam-epitaxy and characterized the 
electronic state like Dirac-electron and topological non-trivial edge state by angle-resolved 
photoemission spectroscopy (ARPES). Firstly, by developing a semiconductor hydrogen-annealing 
system, I obtained a clean hydrogen-terminated SiC (H-SIC) semiconductor surface. After depositing 
Bi atoms into H-SiC substrate, I clearly observed not only the superstructure patterns by LEED but 
also the hole-like dispersive feature by ARPES. These results indicate that we have succeeded in 
fabricating Bismuthene on H-SiC. In the future, I would clarify the band-gap feature of Dirac 
electrons and the edge-state in 2DTI. In this study. I also developed a new method for controlling 
the Dirac electrons by 2DTI heterostructures.

研究分野：光電子固体物性学

キーワード： ２次元トポロジカル絶縁体　水素終端処理　ARPES　MBE

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
2DTIを実験的に実現させ近年注目を集めているスピントロニクス分野へ応用展開を行うためには、成長する半導
体基板のダングリングボンドを異なる原子で終端させ清浄な基板を得ることと、金属的な性質を持たない基板上
に成長させることが強く求められる。本研究では、上記について解決することで、新たな2DTIを生成することが
可能であり、2DTI特有のエッジ物性開拓に一つの道を開くことが可能となり、大きな意義を持つと研究者は考え
ている。

※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 
炭素が蜂の巣格子を組んだ原子 1 個程度の厚さしかもたない原子層グラフェンにおけるディ
ラック電子の発見によって、原子層物質の基礎/応用研究が世界各地で爆発的に行われている。
特にグラフェンは、大きなスピン軌道相互作用を導入することで、グラフェンの電子状態におい
て、ディラック電子に関連するpバンドとp*バンドがバンド反転を引き起こし、その内側に半導
体的または絶縁体的なバンドギャップ（禁制帯）が形成される。さらに、グラフェンの端(エッ
ジ)に金属的なヘリカルエッジ状態が形成され、これらの特徴から 2 次元トポロジカル絶縁体
(2DTI)として研究が進められている。しかしながら、グラフェンはスピン軌道相互作用が小さい
ため、グラフェンの構成元素である炭素にかわる新たな単原子層材料の新たな探索が始まった。
炭素と同じ IV族であるシリコン(Si)・ゲルマニウム(Ge)・スズ(Sn)がグラフェンと同様な蜂の巣
格子を組むことができればグラフェンよりも大きなスピン軌道相互作用を導入することができ、
2DTI として振舞うことが期待できる。しかしながら、上記の単原子層物質は金属基板上で実現
することが徐々に理解される一方、それらが持つはずのpバンドが金属基板の最表面におけるダ
ングリングボンドや基板の金属的性質を担う電子軌道との混成によって消失してしまう可能性
がある。また、IV族の隣族である V族元素ビスマス(Bi)およびアンチモン(Sb)の単原子層ビスマ
セン・アンチモセンもまた 2DTIの可能性が指摘されているが、そのエッジ状態の実験的確証は
得られていない。 
 
２．研究の目的 
上記の研究背景を踏まえ本研究では、2DTI候補物質シリセン(Si単原子層)・ゲルマネン(Ge単
原子層)・スタネン(Sn単原子層)・ビスマセン・アンチモセンをこれまで申請者が培ってきたMBE
技術を最大限に活用して作製し、スピン分解 ARPES実験によるスピン偏極電子状態の直接観測
およびスピンテクスチャー(スピンの配向性)の決定によって、それらが 2DTI である確証を得る
ことで新規物性を創出することが目的である。上記 2DTI候補物質を MBE 法で作製し、スピン
分解 ARPES実験を行うことで、2DTIの確証を得る。さらに、2DTIで実現していると期待され
るヘリカルエッジ状態の直接観測および制御を行うことで、2DTI を基盤としたスピントロニク
ス応用への基盤技術構築を目指す。さらに本申請研究では、上記 2DTI候補物質を金属基板以外
の半導体基板や絶縁体基板上で作製するために、対称性などを含めた様々な結晶構造の情報を
Materials Projectと呼ばれるデータベース web siteから取得し、第一原理計算を基にした機械学習
を行うことで、2DTI 成長用半導体基板を選定することで新たな材料開発手法として発展させる
ことも目的としている。 
 
３．研究の方法 
上記研究を実現するための研究方法を以下に示す。 
まず、様々な 2DTI原子層を作製するための新たな MBE 装置と半導体基板水素加熱処理装置
を建設し(図１)、新たな 2DTI 原子層材料作製装置の建設を行った。半導体基板水素加熱処理装
置は半導体基板を原子レベルで平坦かつ水素原子で終端された表面を作製するために必須な装
置である。その装置を用いて半導体基板表面処理を行った後、連結したMBE 装置に半導体基板
材料を輸送し、Si・Ge・Sn・Bi・Sb を半導体表面に蒸着することで,単原子層 2DTI 材料の作製
を行った。単原子層薄膜作製後、上記装
置を連結した spin-ARPES 装置に輸送し
て電子状態評価を行った。また、本研究
では、新たな試みとして 3次元トポロジ
カル絶縁体(3DTI)を２次元ヘテロ接合
系にする試みなども行ったので、それら
の研究成果も併せて紹介する。さらに、
成長基板選定を目指した第一原理計算
を基にした機械学習システムを、Python
と第一原理計算プログラム Quantum 
Espressoと融合することで、電子状態計
算および成長基板選定を行うアルゴリ
ズム開発も進めた。 
 
４．研究成果 
本研究成果について下記に研究項目ごとに記す。 

(1)水素終端 SiC半導体基板の作製および電子状態解析 
  建設した水素終端加熱処理装置の性能評価を行うために、水素ガスを流入しながら半導体基
板の加熱処理を行った。その結果、終端処理前後において LEED 測定を行った結果、SiC 由来の

 
図 1 :新たに建設した半導体基盤水素加熱処理装置. 



 

 

明瞭な1 × 1構造とともに、
ブロードな√3 × √3𝑅30°構
造を観測した[図 2(a)]。この
構造は Siと酸素原子が結合
したシリケートと呼ばれる
酸素残存構造であることが
知られており、単原子層薄
膜成長において阻害因子と
なる恐れがある。そこで、さ
らなる水素ガスによるエッ
チング作用が加速すること
を目的として、高温加熱し
たタングステンフィラメン
トを導入することで水素ガスを水素原子に乖離させ、SiC表面に直接蒸着する新たな試みを行っ
た。その結果 SiC 由来の1 × 1構造のみ観測することに成功した[図 2(b)]。その表面において
ARPES 測定を行った結果、SiC 由来のホールバンドを観測する一方、水素原子が抜けることで
現れるダングリングボンド由来のフラットな不純物状態が観測されないことから[図 2(c)]、清浄
な水素終端 SiC 基板(H-SiC 基板)の作製に成功したと結論した。本研究結果は、2DTI を含めた
様々な単原子層材料を創製するための基盤技術になることが期待される。また、本研究において, 
Python と第一原理計算プログラム Quantum Espresso と併せることで新たな成長基板選定アルゴ
リズムの開発を行った。格子定数や対称性の情報を外部データベースから取得し、得られた成長
基板と 2DTIの組み合わせを Pythonを用いて自動的に選定しながら、Quantum Espressoによるバ
ンド計算を行うことが可能となる。現在もこのアルゴリズムの改良を進めて最適化を進めてい
る。 
 
(2) H-SiC基板上の Bi単原子層薄膜の高分解能 ARPES 
 2DTI 候補物質 Bi
単原子層(ビスマセ
ン)が SiC上で生成さ
れる可能性が指摘さ
れている。そのため、
様々なグループがそ
の作製に取り組んで
いる。しかしながら、
そのエッジに局在し
たヘリカルスピンエ
ッジ状態やビスマセ
ンの空間反転対称性
の破れに起因したスピン・バレーディラック電子状態の形成の有無は未解明である。そこで本研
究では、H-SiC 表面を加熱しながら水素を脱離し、そのダングリングボンドに Bi を蒸着させる
ことでビスマセンを作製し、その電子状態を ARPESを用いて研究を行った。まず、H-SiC表面
に Bi 原子を蒸着した際の LEED 像を示す[図 3(a)]。SiC 由来の1 × 1構造のみならず、前述した
シリケートとは異なるシャープな√3 × √3𝑅30°の構造を観測した。この構造は図 3(b)に示すよう
に SiC の単位格子に対して√3 × √3𝑅30°の周期性を持ったビスマセンに対応することから、SiC
上にビスマセンが形成された可能性が示唆される。そこで、この表面の ARPESを行った結果を
図 3(c)に示す。G周辺のフェルミ準位近傍で APRES 測定を行った結果、G点の 2.4 eV 周辺で縮
退し、G点から離れる分裂するようなブロードなホール的バンド分散を観測した。また、1.5 eV
で最大値を持つホール的バンド分散も観測した。以上の結果は、図 2(c)で観測された H-SiCのバ
ンド分散結果とは大きく異なっていることから、H-SiC上にビスマセンが生成され、絶縁体的な
電子状態を形成していると結論した。現在、マイクロ ARPESを用いた詳細なバンド分散測定を
進めながら、ディラック電子状態におけるバンドギャップの有無やエッジ状態の理論および実
験を引き続き強力に進めている。 
 
(3) Bi2Te3/Bi2Se3ヘテロ構造薄膜のディラック電子状態制御 
3DTI におけるディラック表面電子状態はこれまで、組成原子を異なる原子材料に置換すること
で行われてきた。しかしながら、不純物散乱の増大などの外因的機能阻害を防止するためには、
置換などを行わないディラック電子状態の新たな制御法を生み出す必要がある。そこで着目し
たのが、3DTI 自身が持つ仕事関数に違いによる電子状態制御法である。本研究は当初予定には
なかったが、アルカリ金属蒸着吸着による電子キャリア注入を用いたディラック電子状態制御
とは異なり、上記に述べた不純物散乱効果を著しく抑えることが可能である。そこで、異なる
3DTI材料同士のヘテロ構造化によるディラック電子状態の制御を実現することを目的として、 

 
図 2 :半導体 SiC 基板の水素終端処理後(a)および(b)水素ガス乖

離による水素原子蒸着後のLEED像。(c)水素原子蒸着SiC
基板の ARPES 結果. 

 
図 3 :(a)H-SiC表面上に Bi 蒸着後の LEED 像と(b)H-SiC上のビスマセ

ンの結晶構造の模式図.(c) H-SiC上 Bi単原子層の ARPES 結果. 



 

 

Si 上に作製した 3DTI
の Bi2Se3 薄膜に Bi2Te3
薄膜を１層(層数:n )ご
と成長することで、そ

の表面電子状態の変化

を高分解能 ARPES を
用いて実験を行った(図
4)。その結果、Bi2Se3上
に 1QL-Bi2Te3 を成長

後、ディラック電子状

態の縮退点であるディ

ラック点がフェルミ準

位に向かってシフトす

る振る舞いを観測し

た。さらに成長させる

と 3QL まで系統的にシフトする振る舞いを観測した。この振る舞いは、仕事関数の違いによる

Bi2Te3からのホールドーピング効果によるものと結論した。さらに興味深いことは、Bi2Te3が持
つ Dresselhaus 型スピン軌道相互作用を Bi2Se3側のディラック電子状態に誘起させることが可能

であることを実験的に見出した。以上の結果は、3DTI または 2DTI の同士のヘテロ構造化によ

って表面またはエッジ電子状態を制御することができる新たな提案である。本研究成果はアメ

リカ科学学会(ACS)において Editors’ choice に選ばれた。 
 
(4)強磁性半導体上の 2DTIの電子状態 
 トポロジカル絶縁体における表面

およびエッジにおいて形成するディ

ラック電子状態には縮退点(ディラ
ック点)が存在する。そのディラック

点に時間反転対称性の破れによって

エネルギーギャップを誘起すること

ができれば、異常量子ホール効果や

トポロジカル磁気近接効果などの新

量子現象の創発が期待される。時間

反転対称性の破れを誘起するための

一つの方法として、強磁性体と 2DTI
または 3DTI とのヘテロ接合化があ

げられる。そこで本研究では、強磁性

半導体 Cr2Si2Te6 上に 2QL-Bi2Se3 
(3DTI を極限まで薄くすることで実

現した 2DTI候補物質)を MBE 法で作製し、その電子状態を高分解能 ARPESを用いて研究を行
った(図 5)。その結果、3DTIの Bi2Se3を薄くすることで表裏のディラック電子状態の混成効果に

よって生じる混成ギャップが、非磁性半導体 Si(111)表面に成長させた場合に比べて、Cr2Si2Te6上
で増大することを見出した。バンド計算結果との比較から、Cr2Si2Te6とディラック電子状態が混
成することによって、バンドギャップが増大すると結論した。 

 
図 4 :ARPESによって決定した Bi2Se3薄膜上に Bi2Te3薄膜を１層ご

と成長した際の電子状態の変化.上部はバンド分散、下部がフェ
ルミ面に対応する. 

 
図 5 :ARPES によって決定した(a) Cr2Si2Te6上および

(b)Si上の 2QL-Bi2Se3薄膜のバンド分散結果.(c)
は(a)(b)における G点の ARPESスペクトル. 
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