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研究成果の概要（和文）：スピンロック現象を，NMRでミクロスコピックに検証することが我々のグループの当
初の目的であった。これを遂行するために、3次元トポロジカル絶縁体薄膜の合成並びに輸送現象の観測に関す
る研究を行った。
研究では、物理気相成長を用いることで、理想的な3次元トポロジカル絶縁体として知られている
Bi2-xSbxTe3-ySeyの薄膜合成法を確立し、これらを用いることで、スイッチング可能なPN接合の作製に成功し
た。

研究成果の概要（英文）：The original purpose of this study is to investigate microscopically the 
spinlock state within the surface conductive nano-layer of topological insulators.  For this 
purpose, we have developed a method for epitaxial growth of bulk insulating three-dimensional 
topological insulator (3D-TI) Bi2-xSbxTe3-ySey (BSTS) ultrathin films, ranging from a few quintuple 
to several hundreds of layers, on mica in a large-area (1 cm2) via catalyst-free physical vapor 
deposition. 

研究分野： 低温物性実験

キーワード： トポロジカル絶縁体　薄膜合成　ＮＭＲ　μＳＲ

  ２版



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１． 研究開始当初の背景 
三次元トポロジカル絶縁体では，強いスピ

ン軌道相互作用による，s，p 軌道のバンド反
転によって，試料表面にディラック電子が現
れる。表面伝導層のディラック電子は，並進
運動量と垂直方向に完全スピン偏極してい
ると言われている（図１）。このスピンロッ
ク現象を，NMR でミクロスコピックに検証
することが我々のグループの当初の目的で
あった。これを遂行するための第一段階とし
て、3 次元トポロジカル絶縁体薄膜の合成並
びに輸送現象の観測に関する研究を行った。 
 
２． 研究の目的 
着目した材料は、3 次元トポロジカル絶縁

体研究において広く用いられているテトラ
ジマイト型カルコゲナイド物質である[1]。こ
の物質では、Bi2Se3などにおいて、１つのデ
ィラックコーンから成るシンプルな表面状
態が角度分解光電子分光などから観測され、
ディラック電子に特徴的な物性の観測と応
用に適した材料として注目されている[2]。一
方で、Se 欠陥や Se, Te の Bi へのアンチサイ
ト欠陥などによってバルクバンドへのキャ
リアドープが起るために、バルク絶縁性が悪
いという問題点があった。Bi2-xSbxTe3-ySeyは、
元素置換を組み合わせることによってバル
クバンドへのキャリアドープを抑制し、バル
ク絶縁性の高い理想的な電子状態を実現し
た物質であり[3,4]、実際にトポロジカル表面
に由来する量子ホール状態が観測されてい
る[5]。従って、Bi2-xSbxTe3-ySeyにおいて薄膜
試料の作製法を確立することは、本研究の主
題であるトポロジカル表面状態の検出に加
えて、低散逸なスピン偏極流やマヨラナ粒子
などトポロジカル表面状態に期待される物
性の観測と応用に向けて重要なステップと
なる。 
 
３． 研究の方法 

今回考案した物理気相成長を用いた薄膜
の合成装置と Bi1.5Sb0.5Te1.7Se1.3 薄膜の写真
を 図 1(a)-(c) に 示 す 。 蒸 着 原 料
(Bi1.5Sb0.5Te1.7Se1.3 単結晶)を入れたガラス坩
堝と蒸着用のマイカ基板をガラスフランジ
内に設置し、102Pa 程度の低真空下において
管状型電気炉の温度勾配を用いて蒸着する。
ガラス坩堝の内径をパラメータとして基板
への蒸着量を最適化することで、図 1(b),(c)
に示すような大面積で組成の制御か可能な
薄膜が作製可能であることを明らかにした
[6]。さらに、膜厚 15nm 以下の薄膜試料にお
いては、薄膜を水に晒すことによって育成基
板から剥離し、2 酸化シリコン基板など、様々
な機能性基板上に転写する手法を新たに開
発した。図 1(d)-(f)に 2 酸化シリコン基板上に
転写した薄膜の光学顕微鏡像と、電界効果ト
ランジスタの輸送特性を示す。膜厚 10nm と
18nm においては、ゲート電圧 VG の掃引に
対して、VG = 100 V と130V 付近で縦抵抗

の値が極大を示す。この振る舞いは、トポロ
ジカル表面に存在するディラック電子によ
る両極性伝導として理解することが出来る。
さらに膜厚 3nm の試料においては、104 を
超える高い抵抗オンオフ比を観測した。3 次
元トポロジカル絶縁体においては、膜厚の減
少により、上下トポロジカル表面状態が混生
することによって、表面状態にエネルギーギ
ャップが生じることが理論と実験から示唆
されている[7,8]。従って、高い抵抗オンオフ
比は、膜厚の減少によって、表面状態にギャ
ップが生じた結果として理解することが出
来る。 
 

図 1. (a)物理気相成長を用いた薄膜合成装置の概
要。(b)マイカ基板上に育成した Bi1.5Sb0.5Te1.7Se1.3
薄膜の写真と(c)AFM 像。(d), (e) 2 酸化シリコン
基板上に転写した Bi1.5Sb0.5Te1.7Se1.3薄膜の光学顕
微鏡像。(f)2K における薄膜トランジスタの輸送
特性 
 
 
４． 研究成果 

3 次元トポロジカル絶縁体表面の PN 接合
においては、スピン偏極したディラックコー
ン型の分散を反映したカイラルトンネル現
象が起こることが期待される。特に理論計算
からは、PN 接合界面に電子が垂直に入射した
場合には、カイラルトンネルによって 100%
電子が透過する一方で、斜めに入射した場合
には、ほぼ全ての電子が界面で反射されるこ
とが示されている。この場合、PN 接合の形成
による抵抗オンオフ比の変化に加えてトポ
ロジカル表面状態に特有なスピン流の増幅
効果や 100%スピン偏極流の生成が起ること
が期待される。本研究では、図 2(a)に示すよ
うな 2 酸化シリコン基板上に作製した膜厚
10nm の Bi1.5Sb0.5Te1.7Se1.3 薄膜トランジ
スタに、アクセプター性の有機分子 F4-TCNQ
を部分的に蒸着することによって、PN 接合の
形成をゲート電圧によって制御することが
出来るデバイスを作製し、その輸送現象につ
いて調べた[9]。 

図 2(b)に Rxx の VG 依存性を示す。VGの掃
引に対して、特に-30V から-90V の範囲で Rxx
の急激な増大を観測した。別途作製した
F4-TCNQ を 表 面 全 体 に 蒸 着 し た
F4-TCNQ/Bi1.5Sb0.5Te1.7Se1.3 薄膜トラン
ジスタとの比較からは、このゲート電圧領域
において、上下表面に PN 接合が形成されて
いることが示唆される。一方で、PN 接合によ



る Rxx の増大は、フェルミレベルの変化に対
して緩やかに起こることが期待されること
から、トポロジカル PN 接合による高抵抗状
態が、バンドベンディングなどによって出現
するバルク由来の表面バンドの有無によっ
て、スイッチングするシナリオが現在予想さ
れる。 

 
 

図 2. (a)PN 接合デバイスの光学顕微鏡像。(b) 
BSTS と F4-TCNQ/BSTS の境界を横切る領域で測定
した縦抵抗 Rxx のゲート電圧依存性。 
 
 

本研究の特筆すべき成果としては、スイッ
チング可能な PN 接合の作製に成功したこと
である。これは物理気相成長を用いることで、
理想的な3次元トポロジカル絶縁体として知
られている Bi2-xSbxTe3-ySeyの薄膜合成法を確
立し、これらを用いることで実現した結果で
ある。今後、本研究で開発した Bi2-xSbxTe3-ySey

薄膜の合成手法を用いることによって、トポ
ロジカル表面状態の研究並びに応用に関す
る研究が進むことが期待される。 

なお、本申請の第一義的目的であった、ス
ピンロック状態のミクロスコピックな検証
については、薄膜試料・デバイスの創製と平
行し、ＮＭＲ及びμＳＲの両手法を用いて取
り組んできたが、測定プローブの検出領域を
試料表面に絞ると、さまざまなアーチファク
トの発生があり、依然として検証を進めてい
る段階である [10,11]。 
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