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研究成果の概要（和文）：本研究では新しい強磁性2D v-DW原子層の物質開拓をし、多角的に物性を検証して磁
化特性の起源を解明することを目的とした。その結果、Mn4Bi2Te7という新しい2D v-DW磁性体の開拓に成功し、
その磁化特性と表面ディラック電子のバンド構造の関係がこれまでの理論で説明できないことを明らかにした。
さらにMnBi2Se4/Bi2Se3のサンドイッチ構造において、隣接磁性原子間の磁気的相互作用、およびそれが非磁性
元素Seを媒介としていることを世界で初めて実証した。また、論争が続いていたVSe2の磁化特性に関して、低温
でも強磁性ではないが、短距離秩序や反強磁性的な振る舞いを示すことを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：In this study, we have aimed to develop a new ferromagnetic 2D v-DW atomic 
layer material and investigated its physical properties from various aspects to elucidate the origin
 of its magnetization properties. As a result, we succeeded in developing a new 2D v-DW magnetic 
material, Mn4Bi2Te7, and clarified that the relationship between the magnetization properties and 
the band structure of the surface Dirac electrons cannot be explained by conventional theories. 
Furthermore, in the sandwich structure of MnBi2Se4/Bi2Se3, the magnetic interaction between 
neighboring magnetic atoms and its mediation by the nonmagnetic element Se were demonstrated for the
 first time. Regarding the controversial magnetization properties of VSe2, it was clarified that 
VSe2 is not ferromagnetic even at low temperatures, but exhibits short-range order and 
antiferromagnetic behavior.

研究分野：物性実験(量子表面界面ナノ物理)

キーワード： 磁性トポロジカル絶縁体ヘテロ構造　二次元磁性体

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究によってこれまで極低温にとどまっていたトポロジカル物性と磁性の協奏現象である量子異常ホール効果
を高温にする方法が示され、実際に2021年に7 Kという液体ヘリウム冷却で到達可能な温度で実現された。さら
に本研究の成果によって表面ディラック電子のバンド構造と磁化特性の関係が従来の理論的な枠組みでは説明さ
れず、新たな理論の構築が必要なことが明らかになった。これらは新しい二次元磁性体の開拓および、そのトポ
ロジカル物性との協奏で予想されている新奇な電気磁気効果の実現に向けて重要な知見である。

※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 
積層方向の結合がファンデルワールス(v-DW)力である二次元物質の研究はグラフェンの発見
以降盛んになり、バルクとは異なる物性発現の場としてディラック電子、バレートロニクスなど
の観点から研究されてきた。さらに積層ヘテロ構造も作製可能であり、オプトエレクトロニクス
応用に向けて注目を集めている。しかし、単・数原子層厚さの二次元ファンデルワールス(2D v-
DW)結晶において強磁性を示す物質は見つかっていなかった。そもそも等方的な二次元系では
ゆらぎにより長距離秩序は生じえないが、磁気異方性がある場合はその限りでなく、強磁性が発
現しても良い。しかしこれまで研究されてきた系は“擬二次元系”であり(基板と強く結合した原
子層または厚さが数原子層ではなかった)、純粋な二次元系の磁化特性が三次元物質とどう異な
り、他の量子物性同様に層数で制御できるのかについては明確な答えが出ていない。2017 年に
初めて、Cr2Ge2Te6や CrI3というバルク強磁性体を剥離して数原子層にすると、層数や外場で磁
化状態を制御できる(例えば CrI3では奇数層は強磁性、偶数層は反強磁性)ことが分かった(Gong 
et al., Nature 546, 265; Huang et al., Nature 546, 270)。しかし電子状態、結晶構造、磁性の起源など
多くの点は未解明である(Samarth et al., Nature 546, 216 (2017))。その原因は(1) 試料が小さく、多
様な物性測定できない、(2) 層数の制御が難しい、(3) 試料が(特に単原子層は)酸化に弱く、酸化
の影響がない intrinsicな性質の測定をしているか不明、というものである。そこで純二次元系で
の磁性特性を解明・制御することが容易な、新原子層物質の開拓が望まれていた。 
 
２．研究の目的 
 2017 年に我々は均一な Mn 強磁性層をトポロジカル絶縁体 Bi2Se3薄膜表面近傍に埋め込み、
磁性トポロジカル絶縁体ヘテロ構造を作製できることを世界で初めての発見を報告した(Nano 
Lett. 17, 3493 (2017))。この系では v-dW 力で結合している Bi2Se3の Se-Bi-Se-Bi-Se のユニット
(1QL)の最上位層が、Se-Bi-Se-Mn-Se-Bi-Se(MnBi2Se4)に変わることを精密構造解析より明らかに
した。さらにこの新しい v-DW 原子層の形成により Bi2Se3のディラック表面状態にギャップが
生じ、さらに超伝導量子磁束干渉計(SQUID)と X線内殻磁気円二色性(XMCD)を用いた磁化測定
により、MnBi2Se4が面直強磁性な半導体であり、Mnが高スピン状態にあることを明らかにした。
つまり我々は、バルクでは存在しない世界に先駆けて、MnBi2Se4という強磁性 2D v-DW原子層
を自己組織化で作製することに成功した。 
 この試料は前述の磁性 2D v-DW原子層研究の欠点(1)、(2)を解決している。すなわち基板上に
大面積で、均一な厚さのものが 1 原子層単位で制御して作製できる。さらに(3)についても、試
料を超高真空下で作製し、大気にさらすことなく物性評価を行えば問題はない。我々は既にこれ
までこのスタイルで多くの実験を行ってきている。  
 そこで本研究では、新しい強磁性 2D v-DW原子層の物質開拓をすると同時に、新しい実験手
法を開発して高精度の磁化測定を行い、多角的に物性を検証することで、磁化特性の起源を解明
し、外場や層数によって磁性を制御する方法を確立することを目的とした。 
 
３．研究の方法 
 物質開拓においては、反射高速電子回折(RHEED)を用いた原子レベルで精緻な高品質薄膜の
作製を行った。そして特性評価としては走査透過電子顕微鏡(STEM)を用いた原子配列の決定、
高分解能の角度分解光電子分光(ARPRES)およびスピン分解 ARPES によるバンド構造およびそ
のスピン特性の評価、高感度の XMCDおよび SQUIDを用いた磁化特性(キュリー温度、残留磁
化、保持力など)の評価を行った。 
 我々の扱っている原子層物質は超高真空中で作製されるが、特性評価を行うために大気暴露
した途端に物質が壊れてしまう。そのため、実験のスタイルとしてはできる限り、超高真空で作
製したものをそのまま評価する(in situ)やり方で行った。ARPESはすべてこの in situ測定である
が、STEMや XMCDの実験装置では試料作製が困難であるため、やむを得ず、表面保護のため
試料作製後に表面をキャップ層で堆積し、大気に取り出した後で搬送し、XMCD では再度超高
真空下で加熱を行うことでキャップ層を除去してから測定を行った。 
  
 
４．研究成果 
本研究では主に下記の 3つの物質群を扱った。以下それぞれについて記述する。 
(i) MnBi2Te4、Mn4Bi2Te7磁性原子層 
磁性 2D v-DW原子層の更なる知見を得るために、上記のMnBi2Se4の作製経験を踏まえ、同様
に均一な Mn の単層をトポロジカル絶縁体 Bi2Te3薄膜表面近傍に埋め込むことを目的に実験を
行った。具体的には作製した Bi2Te3薄膜の上にMnと Teを蒸着することで、MnBi2Te4の作製を
目指した。RHEED では Mn と Te を蒸着後も Bi2Te3同様のストリークが観測され、MnBi2Te4が
作製されたことが示唆されたが、ARPES 測定で試料のバンド構造を測ったところ、図 1(a)のよ



うに 16 K の低温で表面のディラックコーンにギャ
ップが開いており、図 1(b)のように 220 K程度でこ
のギャップが無くなることが分かった。これは Mn
層が強磁性であり、そのキュリー温度が 220 Kであ
ることを示唆している。しかしこのバンド構造は、
第一原理計算で予想されたものとは明らかに異なっ
ていた。この理由を解明するために STEMを用いて
試料の構造解析を行ったところ、図 2のようにこの
試料は目的の MnBi2Te4に加えて、Mn4Bi2Te7という
Mn が 4 層埋め込まれた物質が形成されていること

が明らかになった。そして ARPES で見えていたバンドは、この Mn4Bi2Te7のものに対応するこ
とが第一原理計算との比較から分かった。XMCD を用いて磁化測定を行ったところ、図 3(a)の
ようにMnの L吸収端において明確な XMCDシグナルを検出し、この試料が面直磁化を有して
いることが明らかになった。ただ図 3(b)のように外部印加磁場の違いでピーク位置が異なってお
り、磁化に寄与している Mn が二種類あることが分かった。これはこの試料中に MnBi2Te4 と
Mn4Bi2Te7という 2つの異なる Mn原子がいることに対応している。図 3(c)および(d)の磁化曲線
および温度依存性測定から、一方のMn成分はキュリー温度が 20 Kの強磁性(A)、もう一方は 6 
Kまで常磁性(B)であることが分かった。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 1: (a) 16 KにおけるMn4Bi2Te7のバ
ンド構造。(b)Γ点でのバンドギャップ
の温度依存性。 

図 2:作製した試料の STEM像。左が MnBi2Te4、
右がMn4Bi2Te7である。 

図 3: (a) 試料の 6 K、8 T における X 線吸収スペクトル(XAS)および XMCD スペクトル。
(b)XMCDスペクトルの磁場依存性。(c) 639.9 eV(A)および 639.5 eV(B)での XMCDシグナル
の磁場依存性。(d) 639.9 eV(A)および 639.5 eV(B)での XMCDシグナルの温度依存性。後に A
がMnBi2Te4、BがMn4Bi2Te7であることが分かった。 



この状況では MnBi2Te4 と
Mn4Bi2Te7 のどちらが強磁性でど
ちらが常磁性か分からないので、
Mn の蒸着量を減らすことで
MnBi2Te4単体の試料を作製した。
そして XMCD 測定を行ったとこ
ろ、この試料では図 4のように常
磁性的な振る舞いが見られたの
で、結局Mn4Bi2Te7が強磁性的で
あることが分かり、キュリー温度
が 20 Kであるにも関わらず、220 
K まで表面ディラックコーンに
ギャップが開いているという、こ
れまでの理論では説明できない
新しい現象を発見した。この原因
ははっきりとは分からないが、試
料内に MnBi2Te4と Mn4Bi2Te7が
ランダムに多数存在しており、長
距離秩序が生じないが、短距離の
磁気的相互作用が存在すること
でこのような現象が発現すると
考えている。  
 
(ii) VSe2磁性原子層 
 VSe2 は最初の報告では室温で
強磁性を示すと言われたが(Nat. 
Nanotech. 13, 289 (2018))、その後
6 Kでも強磁性を示さないことも
報告されており (Nano Lett. 18, 
4493 (2018))、議論が続いていた。
しかしその原子構造、電子状態、
そして XMCD を用いた元素選択
的な磁化特性の評価を系統的に
行った研究はこれまで存在して
おらず、なぜこのような違いが出
るのかは明らかではなかった。そ
こで本研究では同一試料に対して
この 3つを決定することを試みた。グラファイト基板の加熱温度
を変化させて V と Se を同時蒸着することで VSe2の作製を目指
したが、図 5(a)のように基板温度が 380℃と 420℃のときは VSe2

よりも格子定数が大きく、別な化学量論的な化合物ができている
ことが示唆された。また基板温度が 250℃のときは VSe2と同じ格
子定数の試料が成長できたが、薄膜作製後に試料を 480℃で加熱
することで同様に格子定数が大きくなることが分かった(図
5(b))。ARPES によってバンド構造を測定し第一原理計算と注意
深く比較した結果、この格子定数の大きい試料は V5Se8であるこ
とが分かった。図 6のように基板の温度が高い状態では一部の Se
と Vが脱離し、VSe2の間に V原子が入った構造ができるものと
推定される。このように試料作製条件の違いで報告されている磁
化特性が異なっている可能性があることが分かった。 
 このようにして、十分注意して作製した VSe2の XMCD測定を
行った。その結果、図 7のように 6 Kで磁場を印加した状態で V
の L吸収端で明確な XMCDシグナルを世界で初めて観測した。
しかし、0 T で残留磁化に相当するシグナルは観測されず、この
試料が低温でも強磁性ではないが、短距離秩序や反強磁性的な振
る舞いを示すことが分かった。 
 
 
 
 
 
 
 

図 4: (a)MnBi2Te4の 6 K、10 Tにおける XASおよび XMCD
スペクトル。(b) XMCDスペクトルの磁場依存性。(c) 639.9 
eVでの XMCDスペクトルの磁場依存性。(d) 639.9 eVで
の XMCDスペクトルの温度依存性。 

図 5: RHEEDから求められた、異なる条件で作製した
VSe2の格子定数。 

図 6: 基板の温度変化によ
って予想される構造変化。 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 

 
 
(iii) MnBi2Se4/Bi2Se3の磁性/非磁性原子層のサンドイッチ構造 
 (i)、(ii)ともに単一の磁性層を対象にした研究であったが、磁性MnBi2Se4と非磁性 Bi2Se3のサ
ンドイッチ構造を作製し、非磁性層の厚さ n を変化させた場合に系の磁化状態にどのような影
響を与えるかを調べた。XMCD測定によりMnBi2Se4/ n QL Bi2Se3/ MnBi2Se4サンドイッチ構造の
キュリー温度を決定したところ、表 1にあるように n=0のときが 30-35 Kと一番高く、n=1~7ま
では 20-25 Kと変化せず、n=15では通常のMnBi2Se4と同じく 15-20 Kであることが分かった。
これは非磁性 Bi2Se3層の電子が 2 つの磁性層の磁気的相互作用を媒介することで系全体の磁化
に影響を与えていることを示唆している。これを検証するために非磁性元素 Se の L 吸収端で
XMCD測定を行ったところ、世界で初めて非磁性元素の吸収端で明確な XMCDシグナルを検出
することに成功した。現在理論計算と比較して、このスペクトルの物理的解釈をしようとしてい
る。 
 
 
 

図 7: VSe2の 6K、10Tでの XAS
および XMCDスペクトル。 表 1: MnBi2Se4/ n QL Bi2Se3/ 

MnBi2Se4 サンドイッチ構造のキ
ュリー温度 
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 ４．巻
Fukui Naoya、Hobara Rei、Takayama Akari、Akiyama Ryota、Hirahara Toru、Hasegawa Shuji 102
 １．著者名



2019年

2020年

2020年

2020年

オープンアクセスとしている（また、その予定である） 該当する

なし

 ３．雑誌名  ６．最初と最後の頁

有

 オープンアクセス  国際共著

 ２．論文標題  ５．発行年
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 １．著者名

なし
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 ２．論文標題  ５．発行年
Superconducting dome revealed by surface structure dependence in single unit cell FeSe on
SrTiO3(001)

Physical Review B 未確定
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 ４．巻
T. Tanaka, K. Akiyama, S. Ichinokura, R. Shimizu, T. Hitosugi, and T. Hirahara 未確定
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 ２．論文標題  ５．発行年
Superconducting proximity effect in a Rashba-type surface state of Pb/Ge(111)

Superconductor Science and Technology 未確定

 掲載論文のDOI（デジタルオブジェクト識別子）  査読の有無
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 １．著者名



2019年

2018年

2018年

2018年
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 オープンアクセス  国際共著

 ２．論文標題  ５．発行年
Efficient Edelstein effects in one-atom-layer Tl-Pb compound

Applied Physics Letters 052401-1～4

 掲載論文のDOI（デジタルオブジェクト識別子）  査読の有無

オープンアクセスではない、又はオープンアクセスが困難 該当する
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Saitoh E.
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 ２．論文標題  ５．発行年
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Journal of Physics: Condensed Matter 305701-1～7
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