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研究成果の概要（和文）：ハーフホイスラー合金における磁化の量子振動ド・ハース－ファン・アルフェン 
(dHvA) 効果を世界に先駆けて観測した。LuPtBi, YPtBi, LuPdBi, ScPdBiの単結晶を育成し、このなかのLuPtBi
における成果である。サイクロトロン有効質量は m* = 0.05~0.09m0であった。第一原理計算との比較から、こ
の量子振動が小さなフェルミ面（電子ポケット）に由来することが明らかになった。さらにLuPtBiとLuPdBiにお
いて超伝導を観測した。

研究成果の概要（英文）：We pioneered the observation of quantum oscillations, known as the de 
Haas-van Alphen (dHvA) effect, in half-Heusler alloys. Single crystals of LuPtBi, YPtBi, LuPdBi, and
 ScPdBi were grown, with the results obtained specifically in LuPtBi. The cyclotron effective mass 
was found to be m* = 0.05~0.09m0. Comparison with first-principles calculations revealed that these 
quantum oscillations originate from small Fermi surfaces (electron pockets). Furthermore, 
superconductivity was observed in LuPtBi and LuPdBi.

研究分野：低温物理学

キーワード： J=3/2フェルミオン　フェルミ面　スピン軌道相互作用　量子振動　軌道交差

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
通常の金属はスピン角運動量 s = 1/2 を有する電子が電気伝導を担っている。ところが、LuPtBi などのハーフ
ホイスラー合金においては、Bi の強いスピン軌道相互作用に起因して、全角運動量 j = 3/2 のフェルミオンが
電気伝導を担うと考えられている。本研究は、この伝導する j = 3/2 フェルミオンの実験的検出につながる第
一歩である。さらに従来の s = 1/2 電子のクーパー対形成による超伝導ではなく、j = 3/2 フェルミオンが対
形成したエキゾチック超伝導の実現にもつながる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
電子はスピン角運動量 s = 1/2 を持つ。電子が原子核に束縛されると軌道角運動量 l を獲得 

する。さらにスピン軌道結合により全角運動量 j が良い量子数になる。例えば、l = 1 の Bi 6p 
原子軌道は強いスピン軌道結合により j = 1/2 と 3/2 軌道に分裂する。この電子が原子核からの
束縛を離れ、結晶中を遍歴するとき、電子は s = 1/2 のスピンを担って遍歴するのだろうか。そ
れとも全角運動量 j を保持したまま遍歴するのであろうか。 

 
この状況を具現化する化合物が、ハーフホイスラー合金 REPtBi（RE は Y や Lu などの希土類 

元素）である。この化合物はトポロジカル半金属であり、Bi 6p, j = 3/2 原子軌道 (G8軌道)を起源
とする jz = ± 3/2 ホールバンドと jz = ± 1/2 電子バンドがブリルアンゾーンの G 点で接し、ここ
にフェルミ準位が位置する。G 点でのバンド縮退は結晶の立方対称性により保護されている[1,2]。
ここで、巨大磁気抵抗効果や非自明な表面状態が観測された。さらに Tc = 1 K 程度の超伝導が
観測され[3-5]、j = 3/2 フェミオンのクーパー対形成が理論的に議論されていた[6]。これらの研
究をさらに進めるためには、まず「伝導する j = 3/2 フェルミオンは存在するのか、その特徴は
どこに現れるのか、実験で捉えることができるのか」という問いに答える必要があった。 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は、伝導する j = 3/2 フェルミオンの特徴が、結晶空間反転対称性の破れに起因

したフェルミ面のスピン分裂に現れることを実験的に示すことである。そのために、ハーフホイ
スラー合金の高品質単結晶を育成し、ド・ハース−ファン・アルフェン (dHvA) 効果などの量子
振動における「軌道交差」現象を調べることにした。 

 
 結晶に空間反転対称性があると、バンド（フェルミ面）はスピン縮退する。空間反転対称性が
破れると、反対称スピン軌道相互作用によってフェルミ面がスピン分裂するが、別の対称性のた
め、ブリルアンゾーンの特定の場所で縮退が残る（バンドが交差する）。立方晶系におけるバル
クの空間反転対称性の破れに起因した反対称スピン軌道相互作用は、今日ドレッセルハウス型
スピン軌道相互作用と呼ばれている。Dresselhaus は空間反転対称性が破れた閃亜鉛鉱構造 
HgTe のバンド構造を調べた[7]。ハーフホイスラー合金 YPtBi と同様、HgTe はトポロジカル半
金属で、両者は同様なバンド構造を有する。反対称スピン軌道相互作用によりこれらの全てのバ
ンドがスピン分裂するが、ブリルアンゾーンの D 軸（[100]軸）上では、分裂したバンドの全て
が交差する。S 軸（[110]軸）上では全てのバンドが交差しない。ところが L 軸（[111]軸）上で
は、jz = ± 1/2 バンドは交差するが、jz = ± 3/2 バンドは交差しない。このように、伝導する j = 3/2 
フェルミオンの特徴は L 軸におけるバンド交差（軌道交差）の有無に現れる（図 1）。このスピ
ン分裂したフェルミ面の交差は、dHvA 効果などの量子振動に現れる「軌道交差現象」によって
検出すること可能である[8]。 
 

 
 

図 1. (a) jz = ± 1/2 フェルミ面および (b) jz = ± 3/2 フェルミ面の (110) 面におけるスピン分裂。
両者の違いは L 軸におけるバンド交差（軌道交差）の有無である。 
 
 
３．研究の方法 
 研究チームは、単結晶育成と量子振動の実験を行う野原実と菅原仁の 2 つの実験グループと、
第一原理計算を行う播磨尚朝の理論グループから構成される。実験グループは (1) ハーフホイ
スラー合金 YPtBi などの純良結晶をフラックス法により育成し、(2) dHvA 効果およびシェブニ
コフ−ド・ハース (SdH) 効果の量子振動実験により、フェルミ面の形状を調べる。これらの実験
によりフェルミ面の極値断面積が得られるが、軌道交差に起因して複数の極値断面積が観測さ
れると考えられる。理論グループは (3) 第一原理計算によって、YPtBi などの空間反転対称性が
破れた系におけるバンドのスピン分裂と軌道交差を調べる。 
 
 



４．研究成果 
(1) ハーフホイスラー合金の単結晶育成 
 野原らと菅原らは、ハーフホイスラー合金 LuPtBi, YPtBi, LuPdBi, ScPdBi の単結晶試料を Bi フラック
ス法により得た。フェルミ準位近傍における原子軌道は、s = 1/2 の G6 軌道と j = 3/2 の G8 軌道からな
る。それらのエネルギーの大小関係が、E(G6) > E(G8) であれば、ナローギャップ半導体になる。一方で、
軌道エネルギーが反転し E(G6) < E(G8) となると、G8 軌道に属する 2 つの軌道に由来するバンド（jz = ± 
3/2 ホールバンドと jz = ± 1/2 電子バンド）がブリルアンゾーンのG点で接し、これが結晶の立方対
称性で保護されるため、トポロジカル半金属になる。図 2(a) に、軌道エネルギー差 E(G6) – E(G8) を格
子定数に対してプロットしたものを示す。図の上半分がナローギャップ半導体、下半分がトポロジカル半
金属に対応する。本研究によって育成した結晶は、ナローギャップ半導体 (ScPdBi) とトポロジカル半
金属 (LuPdBi, YPtBi, LuPtBi) の領域をカバーし、さらに軌道反転が小さい LuPdBi から大きい LuPtBi 
までカバーしている。これにより、ハーフホイスラー合金における電子構造を系統的に研究することが可
能となった。 
 
 菅原らは LuPtBi において純良結晶を得た。図 2(b) に示すように残留抵抗比 (RRR) は約 2.6 と大き
くないが、図 2(c) に示すように磁気抵抗比 (MR) が約 20 と大きい。これはキャリアの寿命が長く、また
有効質量 m* が軽いことを示している。これにより、量子振動の観測が可能となった。 
 

 

図 2.(a) ハーフホイスラー合金における軌道エネルギーの差 E(G6) – E(G8) と格子定数[1]。本研究
では ScPdBi, LuPdBi, YPtBi, LuPtBi の単結晶を得た。 (b) LuPtBi 単結晶の電気抵抗率の温度依存
性と (c) 磁気抵抗効果。 

 

(2) ハーフホイスラー合金におけるド・ハース−ファン・アルフェン効果の初観測 
 菅原らは LuPtBi において dHvA 効果を観測し、フェルミ面の詳細を明らかにした。図 3(a) は
磁場変調法およびメンブレン法による dHvA 振動とその FFT スペクトルである。図 3(b) は実験
で観測された dHvA 振動数の角度依存性（赤丸）である。dHvA 振動数が 16~43 T の小さなフェ
ルミ面が存在し、サイクロトロン有効質量は m* = 0.05~0.09m0 と見積もられた。播磨らは第一
原理計算により図 3(c) のフェルミ面を得た。G 点を中心とする 2 つのホール面と、G 点から放
射上に伸びた計 16 の電子面である。これらのフェルミ面から期待される dHvA 振動の角度依存
性を図 3(b) に示した。これより実験で観測された dHvA 振動は第 55 および 56 バンドに由来す
る電子面によるものであることが明らかとなった。今後の軌道交差の観測に繋がる成果である。 
 

 
 
図 3. (a) ハーフホイスラー合金 LuPtBi における dHvA 振動と FFT スペクトル。(b) dHvA 振動数
の角度依存性の実験値と第一原理計算による値。(c) 第一原理計算によるホール面と電子面。 



(3) ハーフホイスラー合金における超伝導の観測 
菅原らは LuPtBi において超伝導を観測した。図 2(b)に示すように、オンセットの超伝導転移
温度は Tc = 0.82 K であった。これは Tafti らの報告と一致した。野原らは LuPdBi において超伝
導を観測した。図 4 に電気抵抗率の温度依存性を示す。電気抵抗率がゼロとなる温度から決定し
た転移温度は Tc = 1.6 K であった。この転移温度は Nakajima らの報告と一致した[5]。さらに磁
場中における測定から、上部臨界磁場は、図 3(b)から分かるように、2 T以上に達した。上部臨
界磁場がパウリ極限の磁場 HP = 1.86Tc ~3 T を超えるか興味が持たれる。 

 
ハーフホイスラー合金における超伝導の観測は、j = 3/2 フェルミオンにおけるクーパー対形成

の研究につながるという意義がある。すなわち、従来の s = 1/2 電子においては、一重項（全ス
ピン S = 0）や三重項（全スピン S = 1）のクーパー対が形成された。j = 3/2 においては、さらに
高次の対形成、例えば 7重項（全角運動量 J = 3）などが理論的に提案されている。一方で、ハ
ーフホイスラー合金の超伝導においては、転移温度で比熱の変化が観測されないという問題が
ある[5]。トポロジカル半金属であるため電子状態密度が極めて小さく、超伝導に伴う変化の検
出が難しいという事情がある。しかしながら、超伝導の熱力学的な証拠となる比熱変化の検出は
重要であり、継続して研究を行う必要がある。 
 
野原らは関連化合物 PtBi2の研究を進めた。PtBi2は空間反転対称性が破れた結晶構造（極性構
造）を有し、0.6 K で超伝導を示す。本研究では Bi の一部を Se/Te で置換すると、結晶構造にお
ける空間反転対称性が回復し、超伝導転移温度が 2.4 K まで上昇することを明らかにした。PtBi2

は極性構造に起因して、スピン軌道相互作用がラシュバ型になる。一方で LuPtBi などのハーフ
ホイスラー合金は、ドレッセルハウス型となる。このため、スピン軌道相互作用の違いに応じて、
フェルミ面のスピン分裂および超伝導がどのような影響を受けるのかを比較するためのモデル
物質となる。 
 

 
図 4. (a) LuPdBi における電気抵抗率の温度依存性と (b) 磁場中における電気抵抗率。 
 
 
(4) カイラル結晶における第一原理計算の展開 
 播磨らは、カイラル構造を有する NbGe2における第一原理計算を行い、反対称スピン軌道相
互作用に由来したフェルミ面のスピン分裂を見いだした。さらにブリルアンゾーンの H 点と M
点にバンド分散の鞍点が存在し、これに起因して、フェルミ準位において電子状態密度に van 
Hove 特異点が現れることを示した。これらは、NbGe2における強い電子格子相互作用と、そ
れに伴う電子輸送特性の流体力学的挙動や、超伝導（Tc = 2 K）の理解に寄与するものである。 
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