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研究成果の概要（和文）：本研究はトポロジカル結晶絶縁体であるSnTeおよび混晶の(Pb,Sn)Teにおいて、トポ
ロジカル表面状態に起因する特異な物性を調べ、特に鏡映対称性を破る摂動が表面状態にどのような影響を及ぼ
すか明らかにすることを目的として研究を行った。分子線エピタキシーにより作製したSnTe, (Pb,Sn)Te薄膜に
対し時間分解角度光電子分光測定により非占有状態を調べ、ディラック錘の全体像およびバルク価電子帯のラシ
ュバ分裂を観察した。また、SnTeと強磁性体との接合構造に対して偏極中性子反射率測定により深さ方向の磁化
の分布を調べ、トポロジカル表面状態により界面に磁化が誘起されることを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：In this study, we intend to reveal the peculiar physical properties arising 
from the topological surface states in SnTe and mixed crystals (Pb,Sn)Te, typical materials of 
topological crystalline insulators, with an emphasis on how external perturbations which break the 
mirror reflection symmetry of the crystals. We have investigated the unoccupied electronic states by
 performing time-resolved angle-resolved photoemission spectroscopy measurement on SnTe and (Pb,Sn)
Te thin films grown by molecular beam epitaxy and have observed the whole structure of Dirac cones 
and the Rashba splitting of bulk valence-band.  In addition, we have investigated the depth profile 
of magnetization in heterostructures of SnTe and a ferromagnet by measuring spin-polarized neutron 
reflectance, revealing magnetization induced at the interface via the topological surface states.

研究分野： 固体物性

キーワード： トポロジカル絶縁体

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
トポロジカル結晶絶縁体においては、結晶の鏡映対称性によりトポロジカル表面状態が保護されており、鏡映対
称性を破る摂動が表面状態にどのような影響を与えるかは興味ある課題である。本研究では、トポロジカル結晶
絶縁体の代表物質であるSnTeおよび混晶の(Pb,Sn)Teにおいて非占有側の表面状態の観察および強磁性体との接
合界面での磁化誘起の検出という成果を得ており、格子歪および磁化の発現という摂動が表面状態に与える影響
を明らかにしたという点で意義ある成果であると言える。

※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。
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１．研究開始当初の背景 

トポロジカル結晶絶縁体(TCI)はトポロジカル絶縁体(TI)の新規の物質群であり、通常の TI(い
わゆる Z2-TI)と異なり、時間反転対称性ではなく結晶の鏡映対称性によってトポロジカル表面状
態(TSS)が保護される。SnTe は TCI の典型的な物質として 2012 年に理論的に提唱され[1]、岩塩
(RS)型構造における(110)面に関する鏡映対称性に起因
し、結晶の(100), (111), (110)面に複数の表面状態のバン
ド(いわゆるディラック錘)が現れる(図 1)。実験的にも、
角度分解光電子分光(ARPES)測定により表面のディラ
ック錘の観察が報告されており[2,3]、トポロジカル絶
縁体としての性質が確認されている。 

しかしながら、SnTe の実際の結晶は、高密度の Sn 欠
損の生成により p 型に縮退し、バルクにおいても金属
的な伝導を示す。このため、通常の ARPES 測定では表
面のディラック錘のうちフェルミ準位以下に位置する
一部のみしか観測されておらず、例えばディラック点
の位置は、観察された一部のバンド分散の形状を外挿
することによる推測に留まっている[2]。また TCI にお
いては表面状態の保護が結晶の鏡映対称性に因ること
から、格子歪や電場など鏡映対称性を破る外的摂動を
加えることにより表面状態のディラック錘にギャップ
が開くと予測されるが[4]、実験的には確認されていな
い。 

本研究課題では、TCI である SnTe および関連混晶の
(Pb,Sn)Te に対し、表面状態の全体像およびそれに起因
する特異な物性を明らかにすることを目的として研究
を行った。 
 
２．研究の目的 

本研究課題は、上で述べた背景に基づき、TCI である SnTe および関連混晶の(Pb,Sn)Te を対象
として、表面状態の全体像およびそれに起因する物性を実験的に明らかにすることを目的とし
て研究を行った。特に鏡映対称性を破る摂動に着目し、表面状態に及ぼす影響を明らかにするこ
とを目指した。 
 
３．研究の方法 

SnTe および混晶の(Pb,Sn)Te の薄膜は分子線エピタキシー(MBE)法により作製した。SnTe, Pb, 
Te を分子線源として用い、GaAs 基板上に CdTe の厚い緩衝層を積層したいわゆるテンプレート
上に SnTe, (Pb,Sn)Te の薄膜を積層した[5]。 

成長した薄膜試料に対し、レーザー励起の角度分解光電子分光(ARPES)測定を行った。ポンプ
光によりキャリアを励起し、プローブ光照射で放出される光電子を観察し、非占有側の電子状態
ならびに励起されたキャリアの緩和過程を調べた[6]。また、磁化の発現がトポロジカル表面状
態を与える影響を明らかにするため、SnTe 薄膜の表面に強磁性体である Fe ないし EuS を積層
して接合構造を作製し、接合界面に誘起される磁化の検出を試みた[7,8]。接合構造試料に対し、
接合面に平行な磁場の印加下で偏極中性子反射測定を行い、深さ方向の磁化のプロファイルを
調べた。 
 
４．研究成果 
(1) 時間分解 ARPES 測定 

CdTe テンプレート上に成長した SnTe および(Pb,Sn)Te 薄膜に対して、ポンプ・プローブ光照
射による時間分解 ARPES 測定を行い、非占有側の電子状態ならびにキャリアのダイナミックス
を調べた[6]。SnTe(111)面に対して、ポンプ光による励起後の各遅延時間 t における時間分解
ARPES 像を図 2 に示す。t = 0 でキャリアがフェルミ準位より上(E > EF)の非占有状態に励起さ
れ、緩和する様子が見られている。 ≲ 0.3eVにバルクの価電子帯の上部、 ≳ 0.6eV 
に伝導帯が現れている。さらに各遅延時間 t の ARPES 像を重ね合わせた時間積分像(図 3)を見る
と、バルクバンドのギャップに対応する 0.3	 ~	 0.6eV の範囲に V 字型の分散が現れ
ている。これが表面状態のディラック錘と同定され、バンド分散の交点であるディラック点はバ
ルクの価電子帯の頂上付近に位置している。この結果は、通常の ARPES 測定に基づく従来の報
告[3]とは異なる結果であり、レーザー励起 ARPES 測定を用いた非占有状態の観察により初めて
明らかにされたものである。 

さらに、バルクの価電子帯にもラシュバ効果によると思われる大きな分裂が観測されている。

 

図 1: SnTe の 3 次元および(111), 
(001)面の表面ブリルアンゾーン。
複数のディラック錘からなるマル
チバレー構造を成す。 



このおける分裂幅より導かれるラシュバパ
ラメーターは α ~ 3.6 eV·Å と大きな値とな
り、巨大ラシュバ分裂で知られる-GeTe[9]や
BiTeI[10]に匹敵する。この巨大なラシュバ分
裂の起源に関し、SnTe 薄膜の格子歪[11]、バ
ンドベンディング[12]、表面での原子変位
[13]などの可能性を考察した。 

 
(2) 磁性体との接合界面における磁化誘起 

SnTe における磁化の発現が表面状態に及
ぼす影響を調べることを目的として、強磁性
体との近接効果によりトポロジカル表面に
誘起される磁化[14]の研究を行った。SnTe 上
に強磁性体として Fe ないし EuS を積層した
接合構造を作製し、偏極中性子反射(PNR)測
定により深さ方向の磁化分布を評価し、界面
に誘起される磁化の検出を試みた。Fe/SnTeおよびEuS/SnTe接合構造に対するPNR測定の結果、
図 4 に示すように SnTe と磁性層との界面付近に磁化が誘起され、磁化が誘起される範囲は界面
から SnTe 層内部へ深さ数 3nm 程度にまで及んでいることが見出された[7,8]。このような界面に
おける磁化の誘起は、トポロジカル表面状態のディラック電子が磁性層の磁気モーメント間の
相互作用を媒介する近接効果[15]によるものと考えられる。さらに EuS/SnTe の磁化測定では、
接合面に垂直方向の磁場印加のもとでは、図 5 の磁化の温度依存性に示すように、EuS の強磁性
転移温度(TC = 17K)より遥かに高温の 250K 付近での磁化の立ち上がりが観測され、近接効果に
よる磁化の誘起が室温付近まで存在することが明らかとなった[8]。 

 

【参考文献】 
[1] T. H. Hsieh, H. Lin, J. Liu, W. Duan, A. Bansil, and L. Fu, Nat. Commun. 3, 982 (2012). 
[2] Y. Tanaka, Z. Ren, T. Sato, K. Nakayama, S. Souma, T. Takahashi, K. Segawa, and Y. Ando, Nat. Phys. 

図 2: SnTe(111)面のΓ点付近の時間分解 ARPES 像。(a) t = 0 でポンプ光による励起後の各遅延
時間 t = -1.33 – 12.7 ps におけるスナップショットを示す。 (b) ポンプ光照射なしの場合の
ARPES 像。 

図 3: レーザー励起
ARPES で観測され
た SnTe(111)面の非
占有側のバンド状
態。表面のディラッ
ク錘およびバルク
価電子帯のラシュ
バ分裂が観測され
た。 

図 4: Fe/SnTe に対する PNR 測定の模式図(左)と深さ
方向の磁化プロファイル(右)。Fe/SnTe 界面から SnTe
内部への磁化の侵入が観測された。 

図 5: EuS/SnTe, EuS/PbTe 試料の磁化
の温度依存性。EuS/SnTe でのみEuS
の TC = 17K より遥かに高温で磁化
の立ち上がりが見られている。
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