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研究成果の概要（和文）：スピン軌道相互作用と空間反転対称性の破れにより発現するラシュバ効果に、対称性
を制御することによってバレー自由度を加えたナノ構造体の電子スピン物性の解明を目的に実験と理論の両面よ
り研究を遂行した。その結果、非渦型のスピン構造を有するバレーや、表面垂直方向にスピン100%偏極した金属
的なバレーなど、それまでの常識を覆すようなスピン偏極バレー構造を報告するとともに、ラシュバ効果にバレ
ー自由度を加えることで電子スピンの散乱を抑制できることを示した。また、環状チアジルバイラジカル分子を
用いた二次元ハニカム構造の作製に成功し、同試料でのディラックフェルミオンの存在の可能性を示した。

研究成果の概要（英文）：The electronic structures and physical properties of low-dimensional 
nano-structures formed on solid surface have been investigated both experimentally and 
theoretically. The addition of valley degree of freedom by controlling the symmetry of the 
nano-structures, leads to the observation of extraordinary Rashba effect, such as non-vortical 
valley spin structure and 100 % spin polarized metallic valley structure. These effects, which are 
concluded to result from the lack of either the rotational symmetry or the mirror symmetry, suppress
 the backscattering probability of electron spins and thus open a great avenue to realize 
semiconductor spintronics devices. We also succeeded to form a two-dimensional honeycomb network 
with cyclic thiazyl biradical molecules, and showed this honeycomb network to have Dirac fermion and
 thus to behave like a molecular graphene.

研究分野： 表面物理学
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１．研究開始当初の背景 
 固体表面で発現する新奇低次元量子物
性の 1 つに、スピン軌道相互作用(SOC)と
空間反転対称性の破れにより発現するラ
シュバ効果がある。研究代表者は研究課題
申請時まで表面の対称性に起因するそれ
までまったく予想されていなかったラシ
ュバ効果を観測し、ラシュバ効果に対する
表面の対称性の重要性を明らかにした。こ
の研究過程で、Si(111)表面上に Tl を 1 ML
強蒸着すると金属的なバレーバンドが現
れることを見出した。また、Si(110)表面
に Tl を 1ML 吸着したところ、表面ブリル
アンゾーンの対称点の周りで閉じていな
いバレーバンドを観測した。これらバレー
構造は特異なスピン構造を有する可能性
があることから基礎科学的に興味が持た
れるだけでなく、バレーがスピン偏極して
いれば非磁性不純物による後方散乱を制
御するフィルターとなり得るため応用的
にも興味深い研究対象である。このように、
バレーのスピンに関する詳細な情報を得
ることにより、ラシュバ効果にバレー自由
度を組み合わせた二次元スピン偏極電子
研究の新展開が期待できる。 
 
２．研究の目的 
 より詳細なスピンの情報を得られるよ
うに現有のスピン・角度分解光電子分光
(SARPES)を改良し、Tl 吸着 Si(111)と
Si(110)表面のバレーバンドのスピンの三
次元構造（スピンの向きと偏極度）を調べ
る。走査トンネル顕微鏡(STM)を用いて表
面上での不純物散乱に起因する準粒子干
渉パターン（QIP）の観測を行い、バレー
バンドから予想される散乱との対応から、
電子スピンの反転の有無など局所的な散
乱に関する詳細な知見を得る。また、これ
まで測定したものと異なる周期性･対称性
を有する試料の原子構造とスピン偏極電
子構造を調べ、新奇物性を発現する低次元
ナノ構造体や原子層物質の開拓を目指す。 
 
３．研究の方法 
 SARPESやSTMを用いて固体表面上の低次
元ナノ構造体の物性研究を遂行してきた
研究代表者と、電気伝導測定の経験が豊富
な研究分担者および独自のSOCコードによ
る第一原理計算による理論的検証が行え
る研究分担者によって研究を遂行した。電
子物性実験・電気伝導実験・理論研究のチ
ームでそれぞれの専門分野の知識を活か
し、緊密に連絡を取り合うことでナノ構造
体の対称性に起因する特異なスピン偏極
バレーバンドに関する詳細な知見を得る
ことが初めて可能となった。スピン分解・
角度分解光電子分光実験は千葉大学で所
有するスピン分解光電子分光装置のみで
なく、海外研究協力者の補助のもと海外の
放射光施設も利用した。また STM 実験も研

究協力者の補助のもと遂行した。 
 
４．研究成果 
 ラシュバ効果によるスピン偏極電子バ
ンドの実験的研究は SARPES による占有状
態のものがほとんどであり、非占有状態に
関しては理論計算の結果が使われること
が皆無だった。我々は、余剰の Tl 吸着に
より Tl/Si(111)表面に現れるバレーバン
ドの起源を調べるために、ドイツ･ミュン
スター大学の M. Donath 教授との共同研究
で、同教授所有の世界で唯一稼働している
スピン・角度分解“逆”光電子分光装置を
用いて Tl/Si(111)表面の被占有スピン偏
極電子バンドを調べた。この結果と、
SARPES による余剰 Tl によって出現するバ
レーバンドのスピンを調べた結果より、余
剰 Tl により試料が電子ドープされてバン
ドがリジッドシフトし、図 1 に示すように
余剰 Tl 量によってスピン偏極バレーバン
ド中のフェルミ準位を制御できることを
明らかにした。また、図 2 に示す QIP 観測
よりバレー間での散乱時にスピンが反転
することはなく、例えば図 1 に示す赤いア
ップスピンは同時スピンのバレーにしか
散乱されないことがわかった。これは 100%
後方への散乱が抑制されたことを意味し、
バレーのスピンフィルターとしての大き
な可能性を示している。 

 これまでの表面ラシュバ効果研究は回転

対称性を有する表面でのみ議論されてきた

が、その一番の理由は回転対称性のない試料

表面が作製できなかったためである。我々は

図１：スピン偏極バレーバンドのスピン
の向きと余剰 Tl の吸着量とフェルミ準
位の関係を示す概念図。 

図 2 ：Tl の吸着量が 1.12 ML と 1.01 ML
での QIP パターン。q1と q2はバレー内と
バレー間の散乱ベクトルである。 



p2mg対称性（鏡映面、映進面、回転中心を1

つずつ有する対称性）のSi(110)表面上にTl

を1層吸着することにより、鏡映面が1つだけ

で回転中心のないp1m1対称性となることを

見出した。図3にTl/Si(110)表面のΓ- X′方

向とΓ- X方向の電子バンドを示す。バルク

バンドギャップ中に非対照的な表面準位が

観測されおり、Γ- X′方向にバレー構造が

あるのがわかる。このバレーの等エネルギー

面および同面上でのスピンの向きを図4に示

す。図4より、この表面ではこれまで観測さ

れたことのない非渦型のスピン構造をとる

ことがわかった。この要因としてブリルアン

ゾーン内の点での対称性を考えると、ブリル

アンゾーン中心のΓ点、[001]方向のブリル

アンゾーン端のX′点と[-110]方向のX点、

およびΓ- X′上の全ての点はC1h対称性を

とることがわかる。C1h対称性を有する点に

おいてスピンの向きは鏡映面に垂直方向に

ロックされ、時間反転対称性が無い限り、つ

まりブリルアンゾーンのΓ、X、X′以外の点

ではスピンの向きは変わることができない。

これよりTl/Si(110)表面での特異なスピン

構造はΓ- X′上でスピンがロックされてい

ることに起因することを明らかにした。また

、ラシュバスピンの向きや大きさはこれまで

Γ点からの影響のみを考えられてきたが、ブ

リルアンゾーンの異なる対称点からのラシ

ュバ効果を考えることによってラシュバス

ピンの向きを定性的に議論できることを明

らかにした。 

 新奇物性を発現する低次元ナノ構造体・原

子増物質の開拓を目指し、電子スピンを有す

る環状チアジルバイラジカル分子BDTDAの二

次元膜を作製した。図5にCu(111)表面上の

BDTDA自己組織膜のSTM像と、局所電子状態を

調べるために測定した走査トンネル分光 

(STS)スペクトルを示す。STM像よりBDTDA分

子がハニカム構造を形成していることがわ

かる。また、STSスペクトルにはCu(111)表面

にはないゼロバイアス異常が観測される。理

論計算によりBDTDAハニカム構造単原子層薄

膜の電子構造を計算したところ、このゼロバ

イアス異常がディラックフェルミオンの存

在を示唆していることがわかった。この結果

は環状チアジルバイラジカルを用いて分子

グラフェンが作製できることを意味してお

り、ディラックフェルミオンによって形成さ

れるディラックコーンがスピン偏極してい

れば新奇分子スピントロニクスデバイスと

なり得ることも意味している結果である。 
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図 5 ：Cu(111)表面上の BDTDA 単分子膜の
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