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研究成果の概要（和文）：トポロジカル絶縁体やグラフェンなどの新奇物質の基盤電子状態の決定と、それに基
づく戦略的な高機能物質創生、さらに異物質のハイブリッド化による新機能創発を目的として、多元MBEシステ
ムを組み込んだ高分解能スピン分解光電子分光複合装置を建設した。この装置を用いて、FeSe原子層超薄膜にお
けるバルクを遥かに凌駕する高温超伝導の発現、２層グラフェンの超伝導化、３層グラフェンの積層構造制御、
原子層遷移金属ダイカルコゲナイドの電子状態制御、界面ディラック電子状態の観測と質量制御、ワイル半金
属・線ノード半金属の発見など、電子構造の決定と制御による原子層新機能物質の高機能化、および新たな物質
相の確立に成功した。

研究成果の概要（英文）：We constructed a complex spin-resolved ARPES system with a multi-component 
MBE system to achieve the following three targets; (1) exploring the electronic structure of novel 
functional materials, (2) strategic development of advanced new materials based on the determined 
electronic structure, and (3) creating novel functions by making a hybrid of different materials. 
Using this ARPES system, we have succeeded in creating several new materials/functions as well as 
improving their novel properties. Some representative achievements are realization of high-Tc 
superconductivity in atomically thin FeSe, fabrication of superconducting bilayer graphene with 
intercalation method, synthesis of trilayer graphene with selecting the stacking sequence and 
identification of the electronic structure, control and tuning of electronic structure in atomically
 thin transition-metal dichalcogenide, observation and mass-tuning of Dirac-cone interface states, 
and discovery of Weyl and nodal-line semimetals.

研究分野： 光電子固体物性学
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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 
半導体へテロ構造や銅酸化物高温超伝導

などに代表される二次元電子系は、三次元系
にはない巨視的量子現象や電子物性を示す
ことから、広範な分野において最も重要な研
究舞台の一つである。エレクトロニクス応用
には、電子のもつ電荷の自由度が鍵を握るが、
スピントロニクスと呼ばれる、電子のスピン
自由度に着目した研究が近年急速に発展し
ており、とりわけ、トポロジカル絶縁体やグ
ラフェンなどのエキゾチックな二次元電子
状態をもつ薄膜物質において興味深い機能
や量子現象が注目を集めている。種々の二次
元薄膜について、期待されるような種々の量
子現象を発現させ、その物性応用を展開する
には、機能の中心を担う「電子構造」に立脚
した戦略的な物質開拓と高機能化が必要で
あり、(1) その場観察による薄膜の電子・ス
ピン状態の直接評価、(2)異種薄膜のヘテロ構
造の実現、の二点が不可欠となる。 
電子状態を評価する実験手段の中でも、角

度分解光電子分光(ARPES)は、電子の「エネ
ルギー」と「運動量」を同時に決定できる唯
一の手法であり(図 1)、その長所を生かして、
例えば銅酸化物高温超伝導体における超伝
導発現機構の解明などで大きな役割を果た
して来た。他方、近年のスピントロニクス関
連物質の著しい研究進展や、次世代省エネル
ギーデバイス応用の可能性を鑑みると、
ARPES が電子のスピン自由度まで決定する
ことができれば、応用まで含めた薄膜物質研
究において、強力な実験手段となる。ところ

が、電子のスピン自由度には検出効率の低さ
(~1/1000)という問題があり、装置の開発は長
らく停滞していた。これを克服するため、申
請者らは、「超高分解能３次元スピン分解光
電子分光装置」(平成 23-26 年度 基盤研究(S) 
代表:高橋 隆)の開発に取り組み、高効率・高
エネルギー分解能のスピン分解光電子分光
の実現に成功した。この装置により、様々な
高機能物質についてスピンにまで分解した
物質の電子状態の解明が進みつつある。 
種々の二次元薄膜の基盤電子構造の確立

が実験的に可能となった今こそ、これら物性
の高度化を更に推進すべき段階にあると考
え、申請者らは、世界最高性能のスピン分解
ARPES 装置を MBE 薄膜作成装置とドッキ
ングし、機能性薄膜の特性をその場で評価し
てこれを試料作製に生かす作製と評価のフ

ィードバックループを確立することで、上記
(1)の問題を解決したいと考えた。これに加え
て、二次元薄膜への新機能付与と新奇量子現
象の発現において決定的に重要な点が、上述
(2)の異種薄膜ヘテロ構造の作成である。グラ
フェンやトポロジカル絶縁体は、それ自体が
高い機能性を有するものの、マヨラナ準粒子
の発現やトポロジカル電気磁気効果など、理
論的に提案されている種々の量子現象は、そ
の多くが異種の薄膜物質を接合して初めて
実現する。異種薄膜の接合には、各分野での
高度な薄膜育成技術に加え、高水準での育成
技術の融合が求められる。この現状に立ち、
申請者らは、複数の異なる高機能物質、とり
わけ、(i)トポロジカル絶縁体、(ii)ラシュバ・
強磁性金属、(iii)高温超伝導体、および(iv)
グラフェン関連物質の４分野の二次元薄膜
が、新機能物質におけるデバイス応用に資す
る電子構造の解明に重要との認識から、スピ
ン分解 ARPES 装置の開発と並行してこれら
の物質群の MBE 装置の開発とその電子状態
解明を進めてきた。申請者らは既に、高い超
伝導転移温度を示す FeSe 薄膜の作製、巨大
なスピン分裂を示すラシュバ金属の発見、Fe
超薄膜における異常な強磁性の発見、SiC 上
の大面積グラフェンの育成と元素インター
カレーションなどに成功した。これらの
MBE 技術を組み合わせ、薄膜ヘテロ構造(ハ
イブリッド構造)の作製を可能とするプラッ
トフォームを実現する事で、個々の母材料に
はない量子現象や高機能を発現する、新たな
機能性薄膜の開発の道を拓くことができる
と考えられる。 
 
２．研究の目的 
 近年、トポロジカル絶縁体やグラフェンに
代表される新機能物質が次々と発見され、基
礎科学やデバイス応用の研究が加速的に進
展している。これらの新機能物質を基軸とし
て新たな量子現象を創出するためには、電子
状態のその場(in-situ)完全評価と、これに基
づく戦略的な薄膜物質の作成が本質的に重
要である。本研究では、分子線エピタキシー
法によって、トポロジカル絶縁体、高温超伝
導体、グラフェン、ラシュバ・強磁性金属の
４系統のエピタキシャル薄膜を自在に組み
合わせたヘテロ構造を作成する薄膜ハイブ
リッド MBE システムを構築して超高分解能
3 次元スピン分解光電子分光装置とドッキン
グする。この複合装置によって種々の高機能
薄膜とそのヘテロ構造における基盤電子構
造を確立し、二次元電子系を舞台とした新奇
量子現象の創出を目指す。 
 
３．研究の方法 
 多様な量子物質相の創発を目的として、各
種高機能物質の薄膜 MBE 装置の間を、
in-situ で試料を相互移送して異種物質接合
を作製する「薄膜ハイブリッド MBE システ
ム」と、試料の電子状態をスピンにまで分解

 

図 1 光電子分光と電子の全物理量 



して完全評価する「スピン分解高分解能光電
子分光装置」が一体となった「薄膜ハイブリ
ッド MBE-スピン分解 ARPES 複合装置」の
建設を行った。薄膜ハイブリッド MBE にお
いて、グラフェン、超伝導薄膜、トポロジカ
ル絶縁体薄膜、ラシュバ・強磁性薄膜の４つ
の系統を中心に MBE 装置を立ち上げ、各種
試料の成長基板に適した通電加熱機構とス
パッタ・アニール機構の製作・設置、分子線
ビーム向上のための各元素専用の蒸着源の
製作、膜厚計の設置・調整などを行った。ス
ピン分解光電子分光装置においては、スピン
検出効率向上のための磁性ターゲットの改
良、電子検出システムにおける CCD カメラ
とネットワークの高速化、紫外レーザー光源
の導入と調整、2 軸モーターを搭載した電子
レンズ系への改良、またそれに伴う電子イメ
ージの歪み補正などを行い、エネルギー・角
度分解能の向上に成功した。 
装置開発と並行して、建設した装置を用い

て以下のテーマを中心に研究を進めた。 
【高温超伝導体】 
鉄系原子層超伝導薄膜の作製と光電子分

光測定. キャリヤドーピングによる電子相図
の決定，基板からの歪み効果，高温超伝導機
構の解明  
【グラフェンおよび関連物質】 
インターカレーションによるグラフェン

の超伝導化，多層膜の結晶構造制御，遷移金
属ダイカルコゲナイドの原子層薄膜の作製
と電子物性の起源および制御機構の解明 
【トポロジカル絶縁体】 
新規トポロジカル物質相創発のためのト

ポロジカル絶縁体薄膜の作製と電子構造の
解明，ディラック半金属、ワイル半金属を実
現する物質の探索 
【ラシュバ・強磁性薄膜】 
重金属薄膜表面における巨大ラシュバ効

果，強磁性薄膜の作製と表面電子状態，希薄
磁性半導体の電子構造の解明 
【薄膜ハイブリッド】 
上記４つの物質のヘテロ接合の作製, 界面
ディラック電子状態の直接観測, マヨラナ
粒子などの新奇準粒子観測のためのプラッ
トフォーム物質の探索, 界面電子構造の制
御 
 
４．研究成果 
 
【高温超伝導体】 

2008 年に発見されたた鉄系高温超伝導体
は、バルク結晶において最高で 55 K 程度の
超伝導転移温度が報告されているが、原子層
超薄膜においてはその Tc を凌駕する可能性
が指摘されてきた。本研究では、単層 FeSe
超薄膜の作成に成功し、60 K を超える高温超
伝導を検証することに成功した。さらに、こ
れまで超伝導が報告されてこなかった多層
FeSe 超薄膜においても、アルカリ金属を蒸
着して母物質のフェルミオロジーを制御す

ることで、多層において世界で初めて超伝導
を発現させることに成功した。さらに、基板
応力の違いを利用して結晶格子の歪みとフ
ェルミ面の関係を明らかにした他、FeSe に
おける反強磁性秩序とミラー対称性による
ディラック電子状態の発現などを見出した。
これらの成果により鉄系超伝導体を利用し
たナノ超伝導デバイスの素子開発が急速に
進展すると期待される。 

 
【グラフェンおよび関連物質】 
シリコンカーバイド(SiC)上に高品質の２

層グラフェンを作製し、グラフェンの層間に
カルシウム原子を規則的に挿入することで、
二層グラフェン層間化合物 C6CaC6の原子層
超薄膜の作製を行った。原子層超薄膜の本来
の伝導特性を観測するために、マイクロ 4 端
子法により C6CaC6試料の低温における電気
伝導度を測定したところ、この超薄膜物質が
超伝導転移温度 Tc=4 K(onset)の新型超伝導
体であることを見出した。本成果は、米国電
気電子学会 (IEEE)やアメリカ物理学協会

(AIP)でトップニュースとして取り上げられ、
国内外から大きな反響があった。 
また、三層グラフェンにおいて、2 種類存

在する積層パターン(ABA, ABC)の作り分け
にも世界で初めて成功した。ARPES 測定に
より、ABA 構造で質量ゼロのディラック電子
状態が EF 近傍に存在する一方で、自然界に
僅かしか存在しない ABC 構造ではディラッ
ク伝状態が有限の質量をもつことで、EF上に
ギャップを開くことを見出した。以上より、
積層パターンにより電気特性の異なるグラ
フェンを作り分ける事が可能であると結論
した。 

 
【トポロジカル絶縁体】 

Bi2Se3及び Bi2Te3の薄膜の作製を行い、量

 
図 2 単層・多層 FeSe 超薄膜の電子相図 

 

図 3 原子層 C6CaC6 の結晶構造と電気抵抗 



子サイズ効果によるバンドの変調と、膜厚減
少に伴うトポロジカル相転移の可能性を指
摘した。グラフェン、Si、遷移金属ダイカル
コゲナイドなど様々な基板において Bi2Se3

の単一ドメイン薄膜の成長に成功した。その
他 に 、 多 重 ヘ テ ロ 構 造 超 伝 導 物 質
Cux(PbSe)5(Bi2Se3)6 における２次元フェル
ミ面の観測、Tl 系トポロジカル絶縁体の高バ
ルク絶縁化、超伝導 Tl- Bi2Te3のフェルミ面
の観測などを行った。 
さらに、新たなトポロジカル物質相として、

反転中心のない層状化合物 NbP のフェルミ
アークの観測とワイル半金属相の確立、線形
ディラックバンドが１次元的に連なるトポ
ロジカル線ノード半金属HfSiSにおけるバ
ルク線ノード電子構造の確立と、理論では
予測されていないかったディラックノード
アーク表面状態の観測、またディラックバ
ンドのみがフェルミ面を構成する理想的線
ノード半金属 CaAgAs の電子構造を確立し
た。 
 
【薄膜ハイブリッド・ラシュバ効果】 
２次元トポロジカル絶縁体/半金属相が提

唱されている Bi 超薄膜を 1T-TaS2上に成長
させることに成功した。その結果、膜厚の減
少に伴うBi(111)からBi(110)への構造相転移
を観測し、また Bi(110)超薄膜において、EF

近傍の電子のディラックコーン電子状態が
基板との相互作用、もしくは 1T-TaS2 の
CDW 近接効果により、制御できる可能性を

指摘した。 
鉄とタングステンを接合することによっ

て、その界面にディラック電子を発生させ、
さらにディラック電子に巨大な質量を与え
ることに成功した。ディラック電子の質量の
大きさはトポロジカル絶縁体に比べて遥か
に大きく、さらに鉄薄膜の磁化の向きを制御
することで、質量の切り替えも可能であるこ
とを見出した。 
さらに、トポロジカル超伝導相を高温で実

現するために、銅酸化物高温超伝導体Bi2212
の上に Bi 超薄膜の成長を行い、結晶が安定
して成長する条件を確立した。10 BL の Bi
薄膜において近接効果による超伝導ギャッ
プは観測されず、Bi2212 のコヒーレンス長 
(~1nm)に匹敵する厚さの Bi 超薄膜の成長が

近接効果の観測に不可欠と結論した。 
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