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Fig. 1 (a) Various schematic motifs for noncentrosymmetric struc-

tures. (b) Pseudovectors on either side of a mirror-symmetry

plane.
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要 旨 キラルな結晶構造は，鏡映対称性を持たない結晶構造として定義される。キラルな結晶では空間反転対称性が破れ

ており，波数空間においてスピンと電子の運動量がスピン軌道相互作用を介して結合し得る。本研究ではキラルな

結晶構造を有するテルル単体を研究対象とし，波長依存角度分解光電子分光およびスピン分解角度分解光電子分光

を用いて，スピン偏極したバンド構造の精査を行った。価電子帯頂上付近のバンド分散においてスピン成分の 3 次

元的な測定を行ったところ，電子の運動量に平行な放射状のスピン構造が観測され，それが結晶のキラリティに応

じて反転すること実験的に示した。

1. はじめに

結晶の対称性を理解することは，その物質の物性を理解

することにつながる。空間反転対称性が破れた物質では，

スピン軌道相互作用によって波数空間においてスピンの縮

退が解けうる。そのようなバルク結晶におけるスピン偏極

した電子状態は，閃亜鉛鉱構におけるドレッセルハウス効

果1)や，ウルツ鉱構造におけるラシュバ効果2,3)として古く

から研究されてきた。閃亜鉛鉱 ZnS では Zn 原子と S 原

子がそれぞれ正四面体形状のネットワークを形成してお

り，一方ウルツ鉱 ZnO は Zn 原子と O 原子の配置によっ

て c 軸方向に極性を有することから，それらの特徴的な対

称性を絵に描くと Fig. 1(a)のような正四面体と矢印でそれ

ぞれ表すことができる。確かにこれらは，空間反転操作

（r→－r）を行うと元の図形の形に重ねることができなく

なり，空間反転対称性が破れている。近年では，スピン分

解角度分解光電子分光（スピン分解 ARPES）によって，

そのようなスピン縮退が解けたバンド分散のスピン偏極度

を 3 次元的に観測することが可能となっている47)。ま

た，波数空間におけるスピン構造も，対称操作によって許

されるものを考えることである程度予想することができ

る。例えば Fig. 1(b)では，鏡映操作によってスピンの向き

がどのように変換されるかを示している。スピンや角運動

量といった軸性ベクトル（擬ベクトル）は，鏡映操作を行

うと鏡映面に垂直な成分は不変であり，平行な成分は反転

する。（仮想的にスピン磁気モーメントを作る“円電流”

を考えて，それが鏡映操作によってどのように変換される

かを考えれば理解できる。）波数空間の各波数における対

称性を考慮すれば，許されるスピン構造を考察できる。一

つの例として，結晶構造が矢印のようなモチーフ［Fig. 1

(a)］で特徴づけられる z 軸方向に極性を有するウルツ鉱

構造の波数空間におけるスピン構造を考える。z 方向に鏡
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Fig. 2 (Color online) (a) Rashba-type spin-split band dispersions.
(b) Possible spin texture for the chiral structure. The mirror

operation turns the outward radial spin texture inward.

Fig. 3 (Color online) (a) Crystal structure with a right-handed

screw axis (space group P3121). (b) Bottom view of the

right-handed crystal. (c) Picture of the single crystal. (d),
(e) Optical micrograph images of etch pits represented by

the red shapes for the right- and left-handed crystals, respec-

tively. (f) The ˆrst Brillouin zone (thick black lines), and

the corresponding two-dimensional one projected on the

cleavage plane (thin blue lines). The purple line (G̃̃H) in

the cleavage plane indicates the orientation of measurement

by ARPES in Fig. 4. The shaded region (HMG) can be

traced by changing photon energies (hns) (g) Momentum

cuts (purple lines) for various hns (hn ＝ 6393 eV) on the

shaded plane in (f). The inner potential of V0 ＝ 6.4 eV was

used to estimate the kx values.
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映対称性がないことによって，矢印に対して垂直な xy 面

内スピン成分を有する，いわゆる“ラシュバ型”のような

スピン構造6)［Fig. 2(a)］が許されることが対称性の考察

からわかる。同様に考えれば，例えばトポロジカル絶縁体

の表面状態8)や，［Fig. 1(a)の正三角形に対応する］三回対

称性を有する単層 MoS2 におけるスピンバレー結合状

態7,9)なども，それぞれの対称性を反映したスピン構造と

なっていることを理解できる。

本研究ではキラルな結晶構造を有するテルル単体のスピ

ン構造を研究対象とした。キラルな結晶構造は，［例えば，

Fig. 1(a)の螺旋構造に対応するような］鏡映対称性が無い

結晶構造として定義される。その結果，鏡像関係にある 2

種類の非等価な結晶（右手系結晶，左手系結晶）が存在す

ることになる。1811年にアラゴによって，a 石英（水晶）

が自然旋光性を示すことが示されて以来，キラル結晶の内

部では電気と磁気が結合して電気磁気効果を起こすことが

広く知られている10)。さらに，近年ではキラルな結晶に

おけるスピン軌道相互作用の役割が注目され，スピンと電

子の運動量が平行な電子状態が引き起こす物性現象が理論

実験の両面から研究されている1116)。前述したような対

称性の観点から波数空間におけるスピン構造を予想する

と，例えば，ブリルアンゾーン中心（G 点）を囲むような

フェルミ面上に形成された中心から放射状のスピン構造を

考えることができる［Fig. 2(b)］。このようなスピン構造

は時間反転対称性や二回回転対称性などを保っているが，

鏡映面の存在を仮定してしまうと逆向きのスピンと縮退し

てしまい，そのようなスピン偏極した電子状態が許されな

いことが確認できる。

2. 三方晶テルルの基礎物性

本研究では，半導体である三方晶テルルを研究対象とし

た。テルル単体の結晶構造は，単位胞の角において z 軸方

向にテルルの原子鎖が螺旋状に積み重なった構造をと

る17)。この螺旋が右向きか左向きかによって，鏡像関係

にある 2 つの結晶構造，右手系結晶と左手系結晶が存在

する。Fig. 3(a),(b)には右手結晶の構造を示した。テルル

単体のバンド構造は1970年代までに理論1824)および実

験2528)の研究によって確立されており，バンドギャップ

の大きさが0.32 eV25,29)，価電子帯頂上が 2 つの非等価な

ブリルアンゾーンの角である H，H′点［Fig. 3(f)］からわ

ずかに離れたところに形成されていることが知られてい

る。それらの研究において日本の研究者たちが果たした役

割は大きく，そのような歴史は文献30,31）に詳しく書か

れている。フェルミ準位を横切る価電子帯頂上付近を形成

するバンド分散は，テルルの 5p 軌道のスピン軌道相互作

用と空間反転対称性の破れによってスピンの縮退が解け

る。このようなキラルな結晶構造を反映した電子状態が，

電気光学効果32,33)や電気磁気効果34,35)を引き起こす。近年

では平山らによって，静水圧下でブリルアンゾーン角にお

いて伝導帯と価電子帯が反転することによってトポロジカ

ルに非自明なワイル半金属相が現れることが示されてい

る24)。そのようなトポロジカルに非自明な電子状態で

は，スピンと電子の運動量が結合した電子状態によって特

異な物性現象が発現し得る。本研究では，テルル単体にお

けるスピンと電子の運動量が結合した電子状態を直接観測

することを目的として，スピン分解 ARPES 実験を行っ

た。結果として，キラルな結晶構造に特有な，スピンの向

きが電子の運動量と平行な放射状のスピン構造を有するこ

とを実験的に明らかにした。
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