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１． 研究のねらい 

半導体表面や界面においては、その不連続性に伴いバンドベンディングによる電荷空乏層

や電荷蓄積層がナノスケールで形成されている。これは面直方向への電界が局所的に印加さ

れている状態とみなすことができ、電界効果型トランジスタとも共通した電子構造である。本研

究のねらいは、これらの低次元ナノ電子構造を対象とし、スピン・角度分解光電子分光により

エネルギー・運動量・スピンを分解した電子の直接観測を行い、バルクから表面へと接続する

電子状態を分光学的に解明することである。その際レーザーや放射光を含む最先端の光源を

駆使した高精度かつ網羅的な測定を行うことにより、多様な物質合成や進歩の目覚ましい計

算手法との緊密な連携を目指した。本研究では特に、極性構造や三回対称性に代表される

「空間反転対称性の破れ」や大きな「スピン軌道相互作用」などの要素を内包する様々なバル

ク物質を対象とし、その表面近傍に生じる電子構造に着目して研究を進めた。これは、表面に

おける非対称性・不連続性という空間的特徴にこれらのバルク物質自体の持つ個性（物性）が

加わることで創られる新しい物性や機能の解明を目指すものである。 

  

２． 研究成果 

（１）概要 

 角度分解光電子分光は、物質中の電子構造をエネルギー・運動量で分解して測定できるほ

ぼ唯一の手法である。本研究では、レーザーの高次高調波を用いた紫外光源を立ち上げるこ

とにより、実験室において定常的な高精度測定を行うことを可能とした。また、表面・バルクの

分離やスピン成分の分析が必要な際には共用の放射光光源やスピン分解装置を駆使し、速

やかに網羅的な実験を行った。これにより、極性層状半導体のバルクと表面におけるラシュバ

型のスピン分裂と電子構造を明らかにし、巨大なスピン分裂を作る条件および表面電子蓄積

層がバルクの閉じ込めにより形成されるプロセスを明らかにした。また、三回対称性を持つ半

導体表面におけるゼーマン型のスピン分裂と電子構造を明らかにし、価電子帯のバレー自由

度とスピン自由度が結合し分極した状態を明らかにした。さらに、極性を持つ半導体酸化亜鉛

における表面伝導層の電子構造を高精度で観測し、フォノンとの強い相互作用に起因する微

細構造を明らかにした。 

（２）詳細 

研究テーマＡ「極性半導体のバルクと表面における巨大スピン分裂と電子構造の解明」 

固体中の電子に働く相対論効果であるスピン軌道相互作用は、トポロジカル絶縁体やマル

チフェロイクスを創る鍵となっており、新規電気磁気効果の創出の見地から注目されている。そ

のひとつに、空間反転対称性の破れにともない自発的にスピン縮退が解ける現象が挙げられ

る。特に非対称な一様電場や極性分極によって生じるものはラシュバ型スピン分裂と呼ばれ、



 

これまでに界面や表面における空間非対称な電子系で主に研究がなされてきた。 

ここでは、原子配列による極性分極を持つ半導体 BiTeX（X=I, Br Cl）を対象とし、角度分解光

電子分光（ARPES）および第一原理計算を用いることにより、巨大なラシュバ型スピン分裂とそ

れにともなうフェルミ面の特徴的な分裂を明らかにした[原著論文５]。BiTeI のラシュバ効果（ R 

= 3.8）は、これまでの接合界面や表面での空間非対称性のみに基づく研究例と比較しても最

大級に大きく（図 1）、その後実際に巨大磁気光学応答や室温磁気光電流生成、ベリー位相に

よる角度磁気抵抗、巨大スピントルクの理論的提案などが続々と報告されている。また、バンド

構造のハロゲン（I, Br, Cl）依存性を精査し第一原理計算と定量的に比較することにより、極性

の結晶構造に加え、狭いバンドギャップや電子軌道対称性など、巨大なスピン分裂を誘発する

うえで必要な微視的条件を明らかにした[原著論文４]。一方伝導帯の電子構造をレーザー

ARPES により精査すると、ラシュバ分裂に加え、多数の微細構造が観測された(図２)。これは、

表面において自発的な電子蓄積層が形成されることにより２次元量子化されたサブバンド構造

である。これらはポアソン-シュレディンガー方程式を用いたシミュレーションにより良く再現され

る。これら実験と計算との比較をもとに、表面からバルクへとナノメートルオーダーで接続する

電子状態を定量的に理解することができた[原著論文４]。さらに、極性の向きが異なる Te 終端

面と X 終端面において、それぞれ電子蓄積と電子空乏が生じることを内殻準位測定から確認

し、バルク分極モデルによる表面電子蓄積・空乏層形成のメカニズムを明らかにした。 

 

 

研究テーマＢ「面内三回対称性を持つ半導体におけるスピン・バレー分極の解明」 

面内三回対称構造を持つ層状ハニカム半導体 3R-MoS2 を対象とし、スピン・電子構造の調

査を行った。極性構造により生じる上述のラシュバ型スピン分裂に対して、３回対称性により誘

起される MoS2 のスピン分裂はその配向から「ゼーマン型」とも呼ばれ、面直スピン分極が運動

量空間の K、K’点（価電子帯のバレー）にロックされ、スピン・バレー分極状態を形成するのが

特徴である。このような“三角形”の空間反転対称性の破れを内包する 3R-MoS2 の表面におい

て、スピン・角度分解光電子分光を用いることにより、世界で初めて「ゼーマン型」スピン分極の

直接観測に成功した[原著論文２]。 

MoS2 の価電子帯のバレーは、グラフェンと同様に、K、K’点に観測される（図３a）。この価電

子帯の頂点付近のバンドはスピン軌道相互作用により0.14 eV程度分裂し、それぞれが逆向き

図１：様々な物質のラシュバ効果の大きさ 
図２：BiTeX（X=I, Br, Cl）におけるレーザー
ARPES の結果[上段]とシミュレーション結果
[下段] 



 

の面直スピン分極を持つことが明瞭に確認された（図３b,c）。さらに、K、K’点におけるスピン分

極は互いに逆向きとなっており（図３d）、時間反転対称性と鏡映対称性を満たす。このように、

K 点 K’点にある価電子帯のバレーが、3 回対称なスピン軌道相互作用を介し互いに逆向きの

スピン分極を持つことにより、スピン・バレー分極状態を形成する様子を初めて明らかにした。

バレー分極は円偏光と結合することが知られており、実際に 3R-MoS2 においても層数に依らな

い励起子発光円二色性が検出された。このような新材料をもとに、スピン・バレー自由度に起

因した光・電子物性や機能の開発がますます活気づくことが期待される。 

 

研究テーマＣ「極性半導体酸化亜鉛の表面伝導層における電子構造の解明」 

酸化亜鉛 ZnO は極性を持つウルツ鉱型構造を有するワイドギャップ半導体である。可視光

領域で透明であり伝導性を持つことから透明電極などへの応用が期待されるとともに、 

(Mg,Zn)O/ZnO 界面では酸化物唯一の分数量子ホール効果が観測されるなど、高移動度電子

系の実現が報告されている。これらの表面や界面の伝導層における電子構造を分光学的に調

べることを目的とし、角度分解光電子分光を行った。まず、ZnO の各極性面（Zn 終端面、O 終

端面）について、高真空アニール処理した表面において、表面バンドベンディングによって現れ

る伝導帯の観測に成功した。観測された伝導帯の形状は Zn 面と O 面で類似しているが、Zn

面においては伝導層形成の際に表面再構成が観測され、両極性表面での電子蓄積プロセス

図４：(a) ZnO 表面における伝導層形成、(b)レーザーARPES（h = 5.9 eV）による Zn 終端面の

伝導帯、(c) He 放電管（h = 21.2 eV）による Zn 終端面の伝導帯 
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が異なる可能性を示唆している。さらに、レーザーARPES による高精度・高分解能測定により、

表面伝導帯におけるバンドの微細な折れ曲がり構造を初めて観測した。これは、縦光学フォノ

ンとの強い相互作用を示唆しており、表面伝導層の電子の振舞を分光学的に明らかにするこ

とに成功したと言える。 

 

 

３． 今後の展開 

上述のとおり、本研究では極性や三回対称性といった空間反転対称性の破れを内包する半

導体群を対象とし、そのバルクと表面近傍の電子構造を明らかにした。今後は本研究で得られ

た知見をもとに、さらに多様な物質群における表面構造の研究を展開する。特に空間反転対称

性の破れた結晶構造と表面・界面構造の相乗効果による ON-OFF スピン制御の可能な新材料

探索を視野に入れている。また、本研究で対象とした材料群のうち幾つかはすでに新規な光・

電気・磁気機能が確認されるとともにデバイスへと作りこむ研究も進められつつあり、今後新し

い原理で動作するデバイスへと繋がることが期待される。なお、本研究を進めるなかで領域内

の他研究者とのコラボレーションを何件か開始しており、バラエティに富んだ新しい物質開発に

向けて、長期的にさらなる共同研究を進めてゆきたいと考えている。 

 

４． 評価 

（１）自己評価 

（研究者） 

本研究の重要な成果のひとつであるスピン軌道相互作用による自発スピン分極は、近年ス

ピンデバイス作製や非従来型（トポロジカルに非自明なものを含む）電気磁気効果を実現する

うえで有望視されている物性機能である。しかし、実際に電気制御に適した半導体材料におい

て、室温で動作可能なレベルのエネルギースケールを持つスピン分極やそれにともなう電子

構造を明瞭に観測した例はこれまでなかった。本研究では、物質開発者と理論家との密な連

携のもと、多様な光源を駆使した ARPES（当研究室のレーザー光源および物性研、KEK-PF、

SPring-8 との共同研究）とスピン分解 ARPES（広大との共同研究）を利用して 3 年半で集中的

にこれらの課題に取り組んだ。この結果、上述の半導体材料について世界を牽引することが

できた点においては当初のねらいを越えた成果が得られたと考えている。また、本研究で開発

したレーザー光源を用いることにより、表面電子系における量子化サブバンドやフォノンとの相

互作用といった微細構造の観測に成功したことは、当初のねらい通りの成果が得られたと考

えている。これらの結果をシミュレーション計算と比較することにより表面特有の電子構造やそ

の形成プロセスについての定量的な議論が可能となり、今後の物質開発への更なるフィード

バックができると期待される。 

 

（２）研究総括評価（本研究課題について、研究期間中に実施された、年２回の領域会議での

評価フィードバックを踏まえつつ、以下の通り、事後評価を行った）。 

（研究総括） 

  角度分解光電子分光（ARPES）を駆使して極性をもつ層状構造を有する機能性結晶の電子

構造を明らかにした。具体的には、極性半導体 BiTeX を対象に、バルクと表面での大きなスピ



 

ン分裂を観測。また、新しく構築したレーザーARPES によって、表面で自発的な電子蓄積層の

形成による 2 次元に量子化されたサブバンドに起因することを見出した。この実験とシミュレー

ションにより、表面からバルクへナノメートルオーダーで接続する電子状態を定量的に解明し

た。また、面内 3 回対称性を有する層状結晶 MoO2 での特異的なスピン分極の直接観察や極

性をもつワイドギャップ半導体 ZnO の表面伝導層の電子状態の解明明を行った。 

  これらの成果は、いずれもレベルの高いジャーナルに掲載され、国際会議での招待講演や文

部科学大臣表彰若手科学者賞の受賞に繋がっている。提案書に記載の新機能の探索には踏

み込むことができなかったのは残念だが、新物質科学の開拓という面では十分に成果を挙げ

たといえる。このさきがけ期間内で研究が力強くなっていく様子がよく見て取れたように今が伸

び盛りといえよう。これから数年間でどこまでジャンプできるかに注目したい。 
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