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極性層状半導体 BiTeIのサブ表面領域における 2次元電子構造 

2-dimensional electronic structure at sub-surface region in polar semiconductor BiTeI 
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1   はじめに 

近年、スピントロニクスや新規電気磁気効果の研

究の進展にともない、固体中の電子に働くスピン軌

道相互作用が注目されている。時間反転対称性と空

間反転対称性が守られた系において電子のスピンは

2 重縮退を示す。しかし、空間反転対称性が破れた

系では、スピン軌道相互作用を介してスピンの縮退

が解けるため、ゼロ磁場下において電子の運動量と

結合したスピン分極が生じる。そのような自発的な

スピン分極を示す系の代表例として、1960 年代の極

性を有するウルツ鉱構造における電子構造の研究に

端を発するラシュバ効果があげられる[1, 2]。 

本研究で対象とした BiTeI(空間群 P3m1)は、Bi, Te

および I 原子がそれぞれ三角格子を成し、順番に積

層した極性層状構造を有する半導体である[3, 4]。図

1.(a), (b)に、結晶構造とブリルアンゾーンをそれぞ

れ示した。空間反転対称性の破れた結晶構造と、Bi 

というスピン軌道相互作用の大きな原子の存在から、

BiTeI はバルク結晶において巨大なラシュバ型スピ

ン分裂バンド構造が期待される。 

これまで BiTeI において、ヘリウム放電管(h = 

21.2 eV)を用いた角度分解光電子分光・スピン分解

角度分解光電子分光によって、巨大なラシュバ型ス

ピン分裂を示す伝導帯が観測された[5]。分裂の大き

さを表すラシュバパラメータは αR = 3.8 eVǺと見積

もられ、過去最大規模のスピン分裂が実現している

ことがわかった。一方、観測された伝導帯の底のエ

ネルギーは、第一原理バンド計算の結果とホール測

定から得られるキャリア数から見積もられるエネル

ギーに比べて~200 meV 深かった。このことから、

観測された伝導帯は、サブ表面領域のバンドベンデ

ィングによって形成された 2 次元電荷蓄積層におけ

る 2 次元バンド構造であると考えられた。実際に、

レーザー(h = 6.994 eV)を用いた高分解能角度分解

光電子分光によって、サブ表面に形成された伝導帯

が 2 次元量子化構造を有していることがわかってい

る[5]。本研究では、BiTeI のバルクとサブ表面にお

ける 3 次元/2 次元電子構造を分離観測し、定量的な

解析を行うため、真空紫外放射光を用いた波長依存

角度分解光電子分光を行った。 

2   実験 

本研究で用いた BiTeI 単結晶はブリッジマン法に
より作成した。ホール係数から見積もられるキャリ
ア数は n H = 4×10

19
 cm

-3であり n型の縮退半導体で
ある。第一原理バンド計算とキャリア数から、バル
クのフェルミ準位は伝導帯の底部から 0.142 eV直上
に位置すると見積もられる。 

真空紫外光(h = 60 ~ 82 eV)を用いた波長依存角度
分解光電子分光は、高エネルギー加速器研究機構フ
ォトンファクトリーBL-28A において行った。光電
子分析器には、静電半球型アナライザーVG-Scienta

社 SES2002 を用いた。エネルギー分解能は 20 ~ 30 

meV に設定し、測定は 15 K にて行った。試料は真
空槽内で室温において劈開した。 

図 1：極性層状半導体 BiTeI の結晶構造(a)とブリル

アンゾーン(b)  
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3   結果および考察 

図 2 (a) - (c)は、h= 64, 72, および 80 eVで得られ

た BiTeI の ky方向の角度分解光電子分光像を 2 階微

分したものである。それぞれ kz = /c, /c, およ

び 0 に対応している。波長依存すなわち kz分散を示

す光電子強度(緑で示す)は、3 次元的なバルクの電

子構造に由来すると考えられる。これらのバンド分

散の形状は、バルク敏感な軟Ｘ線角度分解光電子分

光の観測結果と良い一致を示す[6]。一方、それに加

え、図中には結合エネルギー0 ~ 4 eV にかけて、波

長依存を示さない 2 次元的なバンド構造(赤、青)が

見られる。この 2 次元構造の形状は、バルクのバン

ド計算では再現できないものである。 

観測された 2 次元電子構造のうち、フェルミ準位

を横切る伝導帯は２つに分裂した明瞭な量子化サブ

バンド（それぞれ赤、青で示す）を形成している。

さらに、結合エネルギー0 ~ 4 eV の広いエネルギー

領域にかけて形成される価電子帯の 2 次元電子構造

を解析するため、ポアソン・シュレディンガー方程

式を用いた解析を行った[5]。この解析手法は様々な

半導体表面で用いられており、表面近傍でのバンド

ベンディングを仮定することにより、バルクの第一

原理バンド計算を基に、サブ表面の 2 次元バンド構

造を計算することができる。実験によって得られた

伝導帯の 2 次元サブバンド構造を最も良く再現する

バンドベンディングポテンシャルおよび対応する電

子密度プロファイルを図 2 (d)、(e)に示す。最表面か

ら~ 2 nmにかけて、バルクと比べて約 3倍の密度で

電子が蓄積されていることがわかる。この電子蓄積

層に閉じ込められた、最表面 Te-Bi-I  1 トリプルレ

イヤー(1TL)における電子構造の計算結果を図 2 (f)、

バルクのバンド構造の射影成分が顕著になる 20 TL

までの計算結果を図 2 (g)に示す。これらを見ると、

伝導帯のみならず価電子帯においても明瞭な 2 次元

量子化サブバンド構造(n=1, 2)が形成されていること

がわかる。図 2 (a)-(c)における赤、青のピークプロ

ットはそれぞれサブバンド構造 n = 1, 2 に対応し、

いずれもポアソン・シュレディンガー方程式を用い

た計算結果[図 2 (f)、(g)]により非常によく再現する

ことができる。以上の結果から、BiTeI の表面近傍

において、伝導帯、価電子帯を含む幅広いエネルギ

ー領域において閉じ込め効果による 2 次元電子構造

が実現することが明らかになった。 

4   まとめ 

極性層状半導体 BiTeI において真空紫外放射光を
用いた波長依存角度分解光電子分光を行い、バルク
の 3 次元バンド構造と、サブ表面の 2 次元バンド構
造をそれぞれ分離観測した。サブ表面における 2 次
元バンド構造は、バンドベンディングによる閉じ込
めを考慮したポアソン・シュレディンガー方程式を
用いた計算によって良く再現された。最表面から厚
さ~2 nm に存在する電荷蓄積層の中に、結合エネル
ギー0 ~ 4 eV にかけて量子化サブバンド構造(n = 1, 

2)が形成されていることが明らかとなった。 
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図 2：(a)-(c) BiTeIにおける、kz = /c/c, および

0に対応した、角度分解光電子分光像を 2階微分した

もの。波長依存を示すバルクのバンド構造(波長依存

を示さない量子化サブバンド構造 n  = 1, 2)のピーク

位置を、緑(赤、青)を用いて示した。(d)、(e)ポアソ

ン・シュレディンガー方程式から得られた、BiTeIの

サブ表面におけるポテンシャルとキャリア密度の深

さ依存性。(f)、(g)ポアソン・シュレディンガー方程

式によって得られた、最表面 Te-Bi-I  1トリプルレイ

ヤー (1TL)と 20 TL合計までにおける電子構造。 

 

 

 


