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研究成果の概要（和文）：グラフェン、六方晶窒化ホウ素(hBN)、遷移金属カルコゲナイドをはじめとする２次
元物質に対して、電子状態、量子輸送現象、光学特性、熱電効果の理論を構築し、また新規２次元物質の第一原
理電子状態計算及び物質設計を行った。その結果、モアレ複合膜の有効理論、遷移金属カルコゲナイドにおける
ラマン分光理論、原子層ナノ構造及び磁性の理論、原子層熱電効果の理論の発見に代表される、次世代の原子層
科学の基礎となる重要な成果をもたらした。また実験グループとの活発な共同研究を行い、ラマン分光のよる物
質評価や、モアレ複合原子膜におけるホフスタッターバタフライの発見などの重要な実験において、結果を理論
的にサポートした。

研究成果の概要（英文）：We constructed the basic theories to describe the electronic structure, 
quantum transport, optical properties and thermoelectric effects for a wide range of two-dimensional
 (2D) materials including graphene, hexagonal boron-nitride and transition metal dichalgogenides. We
 also provided the first principles band calculation and the material design for novel 2D materials.
We achieved various important results which will be the basis of the 2D material science in the 
future. This includes the effective theory of moire superlattices, the Raman spectroscopy for the 
transition metal dichalcogenides, the magnetism in the 2D nano-structures, the thermoelectric 
effects in 2D and low-dimensional materials. We also closely collaborated with the experimental 
groups and provided the theoretical supports in several important experiments, such as the 
interpretation of the Raman spectra and the discovery of the Hofstadter butterfly in the moire 
superlattice.

研究分野： 物性理論
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１．研究開始当初の背景 
 
グラフェンは炭素原子１層からなる物質で
あり、2004 年に初めて実現した純粋な２次
元結晶である。以来、グラフェンに続いて酸
化物、窒化物、遷移金属カルコゲン系、さら
にトポロジカル絶縁体など様々な物質で新
しい原子薄膜が相次いで作成された。領域が
発足した 2012 年は、まさにこの分野がグラ
フェンを超え「２次元物質」という新しい物
理分野に発展していく過渡期にあり、増え続
ける物質群や多岐にわたる現象を記述する
理論体系の確立が急務であった。 
２次元物質は、３次元結晶を基本にした従来
の固体物理学の手法がそのままでは適用さ
れない新しい物理系である。電気伝導特性、
光特性、電子間相互作用効果、また端の形状
変化、化学修飾による環境の変化による影響
など、互いに複雑にからみあう不可分な現象
を記述するための統合的な理論体型を構築
することを目的として、計画研究が立案され
た。 
 
２．研究の目的 
 
原子層系の１層からなる物質をテーマに、電
子物性を記述する理論体系の構築と新規物
性の理論からの提案を行い、新しい固体物理
分野としての確立を目指す。 
 
(1) 原子層膜の基礎有効理論：電子状態、光
吸収スペクトル、電気伝導特性、電子格子相
互作用に関係する原子層膜の諸物性を網羅
的に把握する。 
(2) 原子層膜における量子ナノ構造：グラフ
ェンの微小構造体や別の系の接合系におけ
る新たな物性の探究を通じて、新しい機能の
創生や応用の可能性を探究する。 
(3) 電子間相互作用とトポロジカル多体状
態：超伝導、強磁性も視野に入れ、多体電子
系としてグラフェンをとらえ、新たな物性・
物質相を探る。 
(4) 第一原理的手法による電子物性解明と新
物質設計：構造修飾されたグラフェン、新し
い原子薄膜の電子状態、未知の原子薄膜の存
在可能性を第一原理的手法で探索する。 
 
３．研究の方法 
 
研究班は研究対象ごとに「原子層膜の基礎有
効理論」、「ナノ構造」、「電子間相互作用」、「第
一原理計算による物質設計」の４部門に分け、
実験グループと成果を互いにフィードバッ
クさせながら研究を遂行する。 
 
研究体制：  
 
・光学・輸送物性グループ 
越野 幹人（代表：研究総括） 
齋藤 理一郎（分担：ラマン分光） 

安藤 恒也（連携：輸送理論） 
電子状態、光吸収スペクトル、電気伝導特性、
電子格子相互作用に関係するグラフェンの
諸物性を網羅的に把握する。 
 
・ナノ構造グループ 
若林 克法（分担：電子デバイスの輸送特性） 
グラフェンのナノ構造における新たな物性
の探究を通じて、新しい機能の創生、新しい
エレクトロニクスへの応用の可能性を探究
する。 
 
・電子間相互作用グループ 
青木 秀夫（分担・多体理論） 
初貝 安弘（連携：トポロジカル多体効果） 
島 信幸（連携：超周期グラフェン理論） 
超伝導、強磁性も視野に入れ、多体電子系と
してグラフェンをとらえ、新たな物性・物質
相を探る。 
 
・第一原理物質設計グループ： 
斎藤 晋（分担：新物質設計） 
未知の原子薄膜と新しい機能を第一原理的
手法で探索。 
 
４．研究成果 
 
代表的な研究成果は以下の通りである。 
 
(1) 原子層モアレ複合膜の物性理論 
 
越野、ニューヨーク大学上海 P. Moon との共
同研究 [Phys. Rev. B 96, 075311 (2017), 
New J. Phys. 17, 015014 (2015), Phys. Rev. 
B 90, 155406 (2014), Phys. Rev. B 87, 
205404 (2013)]  
回転積層グラフェン（図 1a）や異なる原子層
同士からなる複合薄膜など、格子が整合しな
い「原子層モアレ複合膜」の電子状態を記述
する基本理論を確立した。近年グラフェン
hBN 系で量子フラクタルが発見され、また
2018 年には回転積層グラフェンでは超伝導
が観測されるなど、複合原子薄膜は当初の予
想を超え世界中で爆発的に研究されるよう
になった。この理論群はその中で複合膜系を
記述する基本モデルとして認知され、広く引
用されている。 

 
図１. （右）回転積層グラフェンの原子構造
と（左）計算されたバンド構造 



 
 
(2) 遷移金属カルコゲナイド原子膜におけ
るラマン分光の理論 
 
齋藤理、塚越(A03)、上野(A03)、マサチュー
セッツ工科大との共同研究 [J. Phys.: 
Cond. Matt. 28 , 353002 (2015), Phys. Rev. 
B 91, 205415 (2015), J. Amer. Chem. Soc. 
137, 11892 (2015), Phys. Chem. Chem. Phys. 
17, 14561 (2015)] 遷移金属カルコゲナイ
ド２次元薄膜に対するラマン分光の理論を
確立した。ラマン分光は物質の同定に広範に
用いられる極めて強力な実験手法であり、こ
の理論の確立により遷移金属カルコゲナイ
ド系の物質評価法に確固たる基盤が与えら
れた。また応用班との共同でラマンスペクト
ルの同定、また大面積薄膜の物性評価も行わ
れた。 

図２. MoTe2の２重ラマン共鳴プロセスの(a)
波数空間の図と(b)エネルギーと運動量の関
係 
 
(3) 複合原子薄膜系における量子フラクタ
ルの実現 
 
越野、渡邊賢司（A03）、谷口尚（A03）、コロ
ンビア大学、ハーバード大学、MIT,復旦大学、
マックスプランク研究所 [Nano Lett. 17, 
3576 (2017), Nano Lett. 16, 5053 (2016), 
Science 350, 1231 (2015), Science 340, 
1427 (2013), Nature, 497, 598 (2013) ]  
理論・実験グループの共同で、グラフェンと
h-BN の薄膜を重ねた系に磁場を印加するこ
とで、量子効果により生ずるフラクタル（自
己相似）スペクトルを観測した（図３）。こ
れはホフスタッターの蝶と呼ばれ、1970 年代
より理論的に予想されたが、実験的観測はこ
れが初となる。実現には Moon,越野よる理論
予測と、渡邊・谷口（A03）による高品質 h-BN
の供給が不可欠であった。ホフスタッターの
蝶の実験的観測はこれらの仕事により確立
され、現在各種２次元物質に対して研究が世
界的に広がっている。 
 

 

図３. ホフスタッターの蝶の計算例。回転積
層グラフェンにおけるエネルギースペクト
ルの磁場依存性を表した図。色は量子化ホー
ル伝導度。 
 
(4) 原子層ナノ構造と磁性の研究 
 
若林[Scientific Reports 5, 11744 (2015)] 
グラフェンでは、エッジ、格子空孔、原子吸
着など様々な欠陥によって、磁性が誘起され
ることが知られている。また、化学気相成長
法(CVD)などでは、グラフェンの成長過程で
グレイン境界が発生し、特異な局所電子状態
が期待される。特に、結晶方位は揃ってはい
るが、2 つのグラフェン間の距離が格子定数
より小さい場合には、特異な局所構造が安定
化される。ここでは図に代表されるような、
幾つかのドメイン構造に対して構造最適化
および磁性計算がなされた。いくつかの場合
には境界面に磁化が誘起され、これら磁気的
ドメイン境界では、スピンフィルター効果を
有することが予言された。 

図４. グラフェンにドメイン構造の構造最
適化の例 
 



(5) 原子層物質の熱電効果の理論 
 
齋藤理一郎[Phys. Rev. Lett. 117, 036602 
(2016)] 
1993年Hicks-Dresselhausにより低次元物質
における熱電効果の理論が提唱され、一般に
低次元物質では閉じ込め効果によって熱電
特性が増強されることが示された。齋藤らは
低次元物質の熱電性能のより正確な一般論
を提案し、閉じ込め長さが熱的ドブロイ波長
に下回るときだけ、増強効果があることを示
した。これによって、Hicks-Dresselhaus 理
論を上回る熱電性能を持つ原子層系の予測
が可能となった。 

図５.閉じ込め長さ L と熱的ドブロイ波長Λ
との比を横軸にとった、熱電性能の大きさ 
 
(6) hBN を基軸とする新物質の設計提案 
 
第一原理計算的手法を用いて様々な未知の
原子層物質が探索された。 
グラフェンと異なり、方向性を持つ原子膜で
ある h-BN 原子膜の３層系では、積層パター
ンに依存して価電子帯頂上および伝導帯底
の電子状態の空間分布が変化し、ドープ層と
伝導層の分離が可能となることを示した。
（斎藤晋、J. Phys. Soc. Jpn., 84, 121002 
(2015), Phys. Rev. B, 91, 165434 (2015), 
UC Berkely との共同） 

 
図６. h-BN 原子膜の B原子を C原子を置換ド
ープした系におけるバンド構造と原子構造。 
  
また h-BN 原子膜の B サイトにＣ原子を置換
ドープすると、深いドナー準位が現れる。半
導体応用に向け、その準位をいかに浅くする
かが課題であったが、２層 BN ナノチューブ
系で曲率の効果を利用することにより、自然
に浅いドナー準位を実現できることを発見

した（図６）。（斎藤晋、Phys. Rev. B 93, 
045402 (2016); Phys. Rev. B 94, 245427 
(2016)） 
 
(7)金属・有機複合構造における強磁性・ト
ポロジカル系の設計 
 
青木、MIT 化学科の Mircea Dinca のグルー
プとの国際共同研究。[Phys. Rev. B 94, 
081102(R)(2016).] 
有機分子フェナレニルを金属原子で繋いで
籠目格子の原子層を合成し、強磁性かつトポ
ロジカルな系を設計した（図７）。このよう
に、有機分子を金属で接合した結晶から成る
物質群は 「金属・有機フレームワーク(MOF)」
と呼ばれる。ここでは固体物理学的に電子の
バンド構造に着目し、それに基づく強磁性と
いった物理現象を、2 次元(原子層)MOF にお
いて分子の種類や金属の種類を選ぶことに
より理論的に設計することに成功した。 
 

 
図７．金属・有機フレームワーク(MOF)の例 
 
(8) 炭素新物質グラフィジインのトポロジ
カル電子状態 
 
越野・合成班公募研究坂本良太との共同研究
[Phys. Rev. Mater. 2, 054204 (2018)] 
近年坂本らによって合成された新しい炭素
物質グラフィジイン（図８）に関して、第一
原理計算及び有効質量近似を用いた電子状
態計算がなされた。その結果、価電子帯と伝
導帯が波数空間上のリングで接する「トポロ
ジカルノーダル半金属」であることが証明さ
れ、また表面にはトポロジカルな性質に起因
する表面状態が存在することも示された。 

図８. グラフィジインの原子構造 
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