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 物質の電気的，磁気的，熱的性質においてその電子状態が重要な役割を果たす。電子構

造の観点から，電子が占有された価電子帯と非占有の伝導帯の間にエネルギーギャップ（禁

制帯）が存在するのが絶縁体（半導体），存在しないのが金属というように明確に区別され

る。一方，物質の分類においてトポロジー（位相幾何学）を用いた概念が，半導体二次元

電子系において低温・強磁場下で現れる量子ホール効果において導入された。最近では量

子ホール効果とは異なる種類のトポロジーを用いて物質を分類する概念が新たに見いださ

れ，それに対応するいくつかの物質も発見された。これらは「トポロジカル絶縁体」と呼

ばれ，量子スピンホール効果や新奇量子現象を示すことが期待されるとして注目を集めて

いる。トポロジカル絶縁体には２次元，３次元版が存在するが，申請者は３次元トポロジ

カル絶縁体に注目した。３次元トポロジカル絶縁体の表面電子は，ディラック円錐と呼ば

れる線形のエネルギー分散関係を示す。よく知られるように，グラフェンもディラック円

錐型のバンド構造を持つが，３次元トポロジカル絶縁体の表面ディラック円錐はグラフェ

ンのものとは以下の点で一線を画すと言えよう。グラフェンの場合は，ブリルアンゾーン

の K点および K’点にそれぞれスピン縮退した合計４つのディラック円錐が存在するが，３

次元トポロジカル絶縁体では，最小で単一となり，電子スピンの方向が波数ベクトルに対

し垂直に固定された，いわばヘリカルスピンテクスチャーを形成する。このため，トポロ

ジカル絶縁体の表面電子は非磁性不純物に対して完全後方散乱が禁止され，エネルギー損

失の少ない表面スピン流が得られるという魅力的な性質を持つ。さらには，磁気単極子の

発生，マヨラナフェルミオンの実現など，様々な新奇量子現象が期待され，スピントロニ

クス研究分野で大きな注目を集めている。

最初に発見されたトポロジカル絶縁体は Bi1-xSbx 合金であるが，その次に発見された

Bi2Se3はこれまで最も研究者の注目を集めた物質である。Bi2Se3はバンドギャップの大きさ

が 0.3eV と他のトポロジカル絶縁体物質に比べ大きなギャップを持っており，角度分解光

電子分光を用いてトポロジカル絶縁体であることが示された。一方，第一原理計算や走査

型トンネル顕微鏡を用いた実験研究等により，ディラック点のエネルギー近傍にバルク価

電子帯が位置しており，実用上決定的な問題が存在することが明らかになってきた。その

ため，バルクのエネルギーギャップが大きく，バンドギャップの中央にディラック点が位



置しているような，より理想的なトポロジカル絶縁体を探索するべきだという気運が高ま

ってきた。 
	
 このような中，第一原理計算を用いてタリウムビスマスセレナイド（TlBiSe2）という物

質がより理想的なトポロジカル絶縁体であることが理論的に示されたことを契機として，

申請者は同物質の単結晶作製にとりかかった。試料作成後，申請者は広島大学放射光科学

研究センターの放射光ビームラインにて角度分解光電子分光を行ない，同物質がトポロジ

カル絶縁体であること，さらには従来型の Bi2Se3に比べて，より理想的な物質であること

を世界に先がけて明らかにした。さらに，高効率スピン角度分解光電子分光を用いて，デ

ィラック円錐型の表面状態のスピン偏極度の直接決定を試みた。その結果，表面状態には

顕著なスピン偏極が観測され，トポロジカル絶縁体特有のスピンテクスチャーの存在を明

確に示した。さらには，TlBiSe2は Bi2Se3と異なり層状でないことから，試料へきかい後の

最表面構造が自明では無かったが，申請者は，放射光を用いた内殻光電子分光と走査型ト

ンネル顕微鏡の２つの手法を用いて，最表面にはセレンの２次元表面に島状のタリウムが

分布していることを初めて明らかにした。 
	
 一方，作製した TlBiSe2結晶はなんらかの理由で電子ドーピングされ金属的になっている

という最大の問題が残されていた。そこで作製した試料について厳密な組成分析を行った

ところ，実際には Seの欠損や Tlサイトに Biが置換しており，これが原因となって電子ド

ープが起っていることをつきとめた。そこで，申請者の発案に基づき，Tlと Biの比が 1:1

に極めて近くなるように新たに結晶育成を行なった。新たに作製した試料について放射光

を用いた角度分解光電子分光を行なった結果，Tl/Bi比が 1に近づくにつれ，ディラック表

面状態のディラック点がフェルミレベルに近づいて行く様子が直接的に捉えられた。すな

わち申請者が新たに考案した結晶育成によって，TlBiSe2のバルクキャリアを制御し，最終

的には絶縁性の高い試料作製に世界に先駆けて成功した。本研究成果は，今後トポロジカ

ル絶縁体を用いた新奇量子現象を実現するためにより適切な舞台を作ったことを示すもの

で，申請者の研究は大きな価値を持つものである。 

 

以上，審査の結果，本論文の著者は博士（理学）の学位を授与される十分な資格がある

ものと認める。 
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