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研究成果の概要（和文）：磁性ドープトポロジカル絶縁体(TI)を初めとするトポロジカル物質は表面状態に特異
で堅牢な電子状態の出現が期待されているが、本研究ではその表面状態を外磁場や物質が持つ磁性(磁化)によっ
て制御することを当初目的とした。 その表面状態を利用したスピントロニクなど次世代量子デバイスへの展開
が期待できる。その舞台の有力候補物質として磁性ドープしたTIに着目し、表面状態の詳細な評価などを行って
きた。最終的に磁化による表面状態制御までは至らなかったが、今後それが行える可能性のある磁性TIの探索
や、新たなトポロジカル半金属候補の発見、トポロジカル半金属での表面超伝導の発見などを本研究で確立する
ことができた。

研究成果の概要（英文）：Topological materials are expected to have unique surface states, which can 
be applied to next-generation electronic devices, such as spintronics devices and future quantum 
computing. Although those surface states are topologically protected and robust against external 
fluctuation, they are potentially controlled by using magnetization. We focused on magnetically 
doped topological insulators (TIs) as a promising candidate material for this purpose and evaluated 
their surface state in detail. Although we did not reach the step of controlling the surface state 
by magnetization, we revealed detailed transport properties of the magnetic TI candidates and found 
other new candidates for magnetic topological semimetals, of which surface states may be controlled 
in the future. Furthermore, we found unconventional superconductivity on the surface of topological 
semimetals (nodal semimetal CaAg1-xPdxP).

研究分野： 物質科学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では将来的に表面状態制御を立体的な3次元空間で行える可能性のある物質の開拓に複数成功した。トポ
ロジカル物質の表面状態は高速応答デバイスや、無散逸電流による極消費電力デバイスなどの応用が期待されい
る。一方で、その堅牢な表面状態の制御方法について多くの課題が残されている。本研究では一つの解決策とし
て物質の持つ磁化を制御することに着目した。結果としてその制御まで至らなかったものの、新たなトポロジカ
ル物質候補の発見、トポロジカル物質での表面超伝導の発見などに至り、該当分野の新たな基礎学理への確立へ
導く可能性があるという意味で重要な成果を得たと考えている。

※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 

 

 トポロジカル絶縁体(Topological Insulator: TI)をはじめとしたトポロジカル物質の表面状態
は、対称性などによって保護された結果外乱に強く堅牢でありながら、質量の軽く高移動度な電
子の存在や無散逸電流が存在するなど、通常の固体中の電子では得られないような特殊な表面
状態となっている。これらを応用した高感度計測センサーや極低消費電力デバイスなどへの応
用が期待されている。さらに、これらの表面状態のうちある特定の条件を満たす電子状態と超伝
導状態を組み合わせると、自身が反粒子と予言されたマヨラナ粒子と呼ばれる素粒子と同様な
準粒子状態が出現すると期待されている。この粒子は、粒子の位置の交換操作(ブレーディング)

を行うことで状態が変化するという通常の電子にはない非可換統計性を持つことから、これを
利用した新たな量子コンピュータへの応用も期待されている。しかしながら、このマヨラナ粒子
の出現が期待される場所は、特異な超伝導状態が出現しうるトポロジカル物質のエッジ界面、あ
るいは表面界面であり、強固な表面状態の制御をいかに制御して粒子の交換を行うかという課
題が世界的に解決できていない重要な課題となっていた。 

本研究ではその表面状態の制御を物質が持つ“磁化”の向きなどの制御を行うことで実現でき
ないかと着想した。そのための物質として当初着目したのが磁性ドープトポロジカル絶縁体(磁
性 TI)である。磁性 TI の表面状態は、磁化に対して垂直な面では表面のエネルギー状態にギャ
ップが生じ、マヨラナ粒子などが存在できなくなる面にできると期待できる(図 1(a))。これを利
用することで、将来的なマヨラナ粒子の交換へと応用可能であると考えたこのような操作を行
うためには、3 次元的に表面状態が利用できるバルク単結晶体の磁性トポロジカル絶縁体が不可
欠であるが、このような表面制御が可能な磁性トポロジカル絶縁体は薄膜でしか得られておら
ず、理想的な物質(中身は高絶縁体で表面状態が支配的な物質)の開発が不可欠であった。 

さらに、実際にどのような特性がトポロジカルな電子状態に起因し、どれが磁性に起因する特
性なのかを実験的にみわけることが困難であった。そこで、極力同一結晶構造かつ同一構成原子
からなる物質でトポロジカル性の有無と、磁性の有無の組み合わせをもつ比較可能な物質を開
拓ができれば、実験的にトポロジカル現象の検証が可能になると考えた。 

 

 

２．研究の目的 

前項の着想の元、本研究では主に２つの段階的研究目的を立てた。(1)磁性/トポロジカル性の
有無を持つトポロジカル絶縁体の開発、および表面状態制御が可能なトポロジカル物質の開発。
(2)それらを用いた表面状態制御を磁化（外磁場）の制御によって検証をする。 

しかしながら実際に研究を行ってみたところ、当初特に有望と着目した磁性ドープトポロジカ
ル絶縁体 Fe-doped (Bi,Sb)Te2Se(Fe-BSTS)の磁化が当初想定していたほど大きくなくあらたな
表面状態制御が行えうる舞台の開発を行った。 

本研究で実際に新たに探索・開拓した舞台として、①反強磁性(相殺型フェリ磁性)磁性半金属
における磁性ワイル半金属候補の探索、②表面超伝導を示すトポロジカル物質の確立を行った。 
 

 

 

３．研究の方法 

 

 (1)磁性ドープトポロジカル絶縁体の最有力候補として着目した Fe-BSTS の表面状態の評価を、
ゲート電圧印加下の輸送特性の評価によるマクロな特性評価と、Scanning Tunnel Spectroscopy 

(STS)を用いたミクロな特性評価の両面から評価する。さらに、表面伝導が支配的になるように、
結晶の微小片化を行い、微小片の輸送特性評価を行った。 

 

  (2)実際に Fe-BSTS に対して超伝導電極を用いて特異な超伝導状態が出現するかどうかの検証
を行った。 

 

 新規物質開拓①として、超伝導体と相性の悪い強磁性体ではなく正味の磁化の小さい反強磁
性体あるいは相殺型フェリ磁性体においてトポロジカルな性質を持つ物質の新規開拓、および
既存物質を用いてトポロジカル性の新たなる制御手法の開拓を行った。後者として Mn3Sn に着
目し、針状 Mn3Sn の自然劣化層としてできる磁化をもつ表面劣化層に応じた磁気輸送特性の変
化を評価した。 

 

新物質探索②として、ノーダルディラック半金属候補 CaAg1-xPdxP において表面超伝導が実現
している可能性に着目し、輸送特性と超伝導接合を用いた表面超伝導性の評価を行った。 

 

 



４．研究成果 
(1)Fe-BSTS の表面状態評価を図
のようなイオン液体(IL)を通じた
ゲート電圧によるキャリア制御下
での輸送特性の評価で行った。そ
の結果、表面キャリア量の変化に
伴ってホール効果が非線形に変化
し、磁気抵抗にも変化が表れた。
その詳細な解析の結果、イオン液
体を載せていない生の結晶の状態
(No-IL)の Fe-BSTS は表面状態を
観察するのに適したフェルミ準位
(キャリア量)を持っていることが
分かった。共同研究によって STS

測定を行ったところ、低温と 77 K

の間に表面状態にギャップ構造を
形成するような結果を得た。この
ギャップ構造は垂直磁性が存在す
ることよって生じる表面の磁気ギャップ構造ではないかと現在考えている。これらの成果は文
献[1]にまとめて報告した。 

 

(2)Fe-BSTS/SC 接合の輸送特性 

実際に Fe-BSTS と超伝導電極として Nb を用いた接合において微分コンダクタンス測定を行
った。通常の超伝導状態では、超伝導ギャップを反映したディップ構造あるいは井戸型の形をし
たスペクトル形状が得られるが、本接合では特異な 3 本ピーク構造を示した。この接合に磁場を
印加すると、この 3 本ピーク構造が徐々に減衰し、ある磁場の値付近からピーク分裂をするよう
になり、さらに磁場を印加するとピーク位置の移動も観測された。このようなピークの分裂およ
び移動は通常の超伝導状態で生じることはないため、この磁性 TI 接合特有のものと考えている。
この結果はまさに磁場印加で磁性 TI の磁化状態が変化することに伴った超伝導状態の変化と期
待している。 

一方で、Fe-BSTS 単結晶をへき開し微小片にした結晶そのものの評価も同時に行った。こちら
の結果からは、磁場を印加したときに有限のヒステリシスを持った磁気輸送現象の発現を期待
していたが、現在のところそのような結果が得られていない。これは仮にこの Fe-BSTS が磁化
を持っていたとしても、当初期待していたようなゼロ磁場で磁化の方向が維持できるような硬
磁性を持っておらず、軟磁性となってしまっていることを意味していると考えられる。これらの
成果については改めて精査し論文投稿準備をしている。これら結果を踏まえ、新たな表面制御が
可能な舞台の開拓に着手することとなった。 

 
新規物質開拓① 
将来的な超伝導接合の作製を考慮したとき、超伝導状態を破壊する可能性のある強磁性体は

超伝導接合との相性が良くないと考えられる。そこで初めに着目したのが、反強磁性でありなが
ら磁気ヒステリシスをもつ異常ホール効果を発現することで知られるワイル半金属 Mn3Sn であ
る。この物質は非鏡面的でフラストレーションをもつスピンによって有限のベリー曲率(物質内
部を動く電子が感じる仮想的な磁場)をもつトポロジカル磁性半金属である。この Mn3Sn の磁化
は室温付近では有限のベリー曲率を示す磁気構造(逆三角格子型:IT 型)をもつが、結晶の純良性
が良くなると低温ではこの磁気構造が不安定になり、らせん型の磁気構造へと変化することが
知られている。本研究では、このらせん型の磁気構造をもつ時であっても、針状単結晶の周りに
自然に形成される磁性劣化層の存在によって磁気構造が変調され、ヒステリシスを持たない異
常ホール効果の発現を発見した(文献[2])。この発見はトポロジカル磁性半金属の磁化状態および
電子状態を外部の別の磁性体によって制御できる可能性を示唆している。 

この結果を踏まえ、さらに新たなる磁性トポロジカル半金属の探索を行った。そこで着目したの
が、正味の磁化が打ち消されるようにスピンが配列するフェリ磁性体で、今後の応用も考慮して
大気中でも安定に存在するカルコゲン化合物である。その物質として AB2X4 (A,B = 3d 遷移金属、
X = S,Se,Te)という組成の物質群に着目したが、この物質群はこれまでほぼ結晶構造と一部磁気
特性の評価のみが行われただけで、多結晶体の輸送特性もわかっておらず単結晶の作製報告も
なかった。本研究ではこれらの単結晶育成の確立から行った。実際に本研究では複数の組成での
単結晶育成に成功した。 

 

新規物質開拓② 
 これまで超伝導体とトポロジカル物質を使用した超伝導接合においてマヨラナ粒子を発現し
うる特異な超伝導状態の発現および制御を目指してきた。一方で、これまで特異な超伝導状態を
もつと期待される超伝導体がいくつか報告されている。物質そのものが特異な超伝導状態をも
ち、その超伝導状態が表面近傍で発現されていれば、外部磁化や小さな外磁場でその超伝導状態

図 1: (a)Fe-BSTSで期待する表面状態. (b)のセット
アップでの輸送特性(c). (d)STS測定結果 



を制御できる可能性がある。 

前項のような物質は候補物質すらとても例が少ない状況であるが、本研究では Pd をドープし
た CaAgP (Pd-CaAgP)というノーダル Dirac 半金属候補に着目した。この物質は六方晶の結晶構
造を反映して六角柱型の単結晶が得られる。ノーダル Dirac 半金属は物質の内部(バルク)も線形
バンド分散をもつため高易動度な電子(ホール)状態をもち、それに加えてドラムヘッド型と呼ば
れる表面状態をもつと期待されている物質である。先行研究ではこの物質には由来の不明な高
易動度の電子とホールが存在することが分かっていた[Phys. Rev. B 102, 115101 (2020)]。 

本研究ではこの高易動度の電子が表面状態に起因し、その表面状態が超伝導を示しているの
ではないかと考え、成果(1)で確立した IL を使用した表面キャリア制御下での輸送特性で評価を
行った。Fe-BSTS と同様に図 2(a)内相図のような IL を載せた状態でのゲート制御を行った。Fe-

BSTS とは異なり、Pd-CaAgP はキャリア量の多い金属であるため、印加した電界は電気遮蔽に
よって表面近傍のみに集中する。 

ゲート制御下での磁気抵抗率測定の結果、磁場の印加でただちに飽和に達するような特徴的
な磁気抵抗がえられ、２キャリアを仮定した磁気抵抗の式でこの磁気抵抗を Fittingすると図 2(b)

および(c)のような易動度とキャリア密度を得られた。ゲート電圧に応じて変化しているのは電
子キャリア密度のみであることから、Pd-CaAgP の表面状態には高易動度の電子が存在すること
を明らかにした。さらに、ソフトポイント点接触法[図 2(d)]を用いたトンネルスペクトル測定を
行った。この手法は超伝導の準粒子状態を測定する手法であり、通常の(BCS 的)超伝導であれば
(e)のような形状の井戸型スペクトル(あるいはディップ) 構造が得られる。本物質での結果は(f)

のようなドープ型の形状が得られ、p波超伝導状態を仮定したときのスペクトル形状と類似たも
のが得られた。この手法は物質の界面近傍の超伝導状態が得られることから、この物質では特異
な超伝導状態の表面超伝導が実現している可能性が極めて高いことを明らかにした。つまり本
物質は例の少ない非従来型超伝導状態が実現している可能性が高いことを意味している。これ
はこの物質の表面超伝導状態を利用したマヨラナ粒子の探索等への今後の展開が大いに期待で
きる結果となった。本研究結果は文献[3]にて成果報告をしている。 
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