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研究成果の概要（和文）：トポロジカル絶縁体と予測されているホイスラー型結晶構造を持つLaPtBi薄膜のエピタキシ
ャル成長方法の確立と、光電子分光法や電気伝導測定などによる物性解明を目的として研究を行った。高規則度LaPtBi
エピタキシャル薄膜の成長方法を確立することが出来た。紫外光電子分光により第一原理計算結果とおおむね一致する
価電子帯スペクトルが得られた。磁気抵抗効果などの電気伝導測定から、線形なバンド分散および高移動度キャリアの
存在が示唆された。これらの成果は、ホイスラー合金LaPtBiがトポロジカル絶縁体の有力な候補であることをはじめて
実験的に示したものである。

研究成果の概要（英文）：Some half-Heusler alloys were predicted to act as topological insulators (TIs). Th
in films of half-Heusler TIs are desired as the surface states are expected to arise by introducing uniaxi
al lattice distortion which opens a gap at the Fermi energy. Great care should be taken to the order/disor
der structures to obtain the expected properties in half-Heusler thin films, since the disorder structures
 lead significant changes of the valence band electronic structures. In this research, epitaxial half-Heus
ler LaPtBi thin films with high order parameter were successfully grown on single crystalline substrate. V
alence band ultraviolet photoelectron spectra exhibited clear structures that are in good agreement with t
he calculated band structure of half-Heusler LaPtBi. The sample with high order parameter of 0.94 exhibits
 the low carrier density and the high mobility. The obtained LaPtBi thin films are potential candidates fo
r applications for topological insulator devices.
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１．研究開始当初の背景 
近年、トポロジカル絶縁体が大きな注目を
集めている。3 次元トポロジカル絶縁体は、
バルクはバンドギャップを持つ絶縁体であ
るが、金属的な表面(二次元伝導層)を持って
おり、通常の絶縁体や金属とはまったく異な
った物理的特徴を持っている。この表面二次
元伝導層の中では時間反転対称性が守られ
るため、運動量に依存したスピン偏極を持つ
高移動度の電子が存在する。そのため、トポ
ロジカル絶縁体は将来のスピントロニクス
デバイスなどへの応用が期待されている。し
かし、これまでにトポロジカル絶縁体である
と実証されたのは、Bi2Se3など限られた物質
にとどまっており、応用の観点からはデバイ
ス設計の自由度がほとんどないという課題
がある。一方、最近、Biや Ptなどの比較的
重い元素を含む数十種類のハーフホイスラ
ー合金がトポロジカル絶縁体になる可能性
が報告された。ホイスラー型トポロジカル絶
縁体の特徴は、バンド構造や格子定数を元素
の種類によって変化させることが可能なこ
とであり、トポロジカル絶縁体を用いたデバ
イスにおいて、バンド構造を自在に設計でき
るなどの利点を持っている。すでにいくつか
のハーフホイスラー合金では、バルク多結晶
試料で光電子分光によりゼロギャップ半導
体的なバンド構造が観測されているが、トポ
ロジカル絶縁体であるとの実証までは到達
していない。 
 
２．研究の目的 
トポロジカル絶縁体と予測されているホ
イスラー合金はゼロギャップ半導体であり、
歪の導入によってギャップが開くことで表
面の二次元伝導層が実現すると予測されて
いる。したがって、バルクではなく薄膜を、
適切なミスマッチを持つ基板上にエピタキ
シャル成長させることで格子歪を導入する
方法が有効である。また、トポロジカル絶縁
体と強磁性体の接合界面では、交換結合によ
り電気磁気効果(ME 効果)が発現すると予測
されており、新たな電界による磁化状態の制
御方法として期待される。これは、すでに実
現されている電流誘起磁化反転やマルチフ
ェロイック材料におけるME効果と比較して、
(1)電圧駆動のため省電力、(2)歪の伝達を伴わ
ないので基板からの拘束による効率の低下
がない、などの点で有利である。以上のよう
に、ホイスラー型トポロジカル絶縁体は、基
礎物性探索と応用の両面から非常に興味深
い物質であると言えるが、これまでに実現さ
れた例はない。そこで本研究では、①ホイス
ラー型トポロジカル絶縁体を実現するため
に重要な要素を明らかにし、ホイスラー型ト
ポロジカル絶縁体の表面状態の物性解明す
ることを目的とする。 

 
３．研究の方法 
ホイスラー型トポロジカル絶縁体のエピ

タキシャル成長方法の確立と、角度分解光電
子分光法(ARPES)による電子構造の解明を
行う。特に、格子歪と電子構造の相関に着目
する。LaPtBi の各サイトを他の元素と置換
することで、また様々な単結晶基板を用いる
ことで、様々な格子歪の大きさを持つエピタ
キシャル薄膜を作製し、ARPES により電子
構造を明らかにする。 
(2)磁気抵抗測定などを用いた表面状態の電
気伝導特性の解明を行う。トポロジカル絶縁
体で理論的に予測されている電気磁気効果
などの興味深い現象の実現には、二次元表面
状態の伝導特性を明らかにすることが不可
欠である。磁気抵抗効果の観測により得られ
た知見と(1)で述べたARPESによる観測を総
合して、ホイスラー型トポロジカル絶縁体に
おける表面状態の特徴を明らかにする。 
 
４．研究成果 
 Fig. 1(a) に成長温度 TS = 275℃ ~ 450℃
の範囲で変化させて YAlO3(001) 基板上に作
製した LaPtBi 薄膜のXRD パターンを示す。
TS = 275℃という低温でも(001)配向が確認
され、全てにおいて(001)単一成長していた。
LaPtBi とYAlO3基板のエピタキシャル関係
を調べるために、4 軸 XRD により面内方向
に測定を行った。Fig. 3-15(a)に TS = 300℃で
作製した LaPtBi 薄膜の(220)ピークにおけ
る面内 φ スキャンを測定した結果を示す。
YAlO3(001)[100]//LaPtBi(001)[100] と い う
方位関係を持ってエピタキシャルに成長し
ていることが分かった。また、Fig.2 に示す
ように、C面サファイア基板上には面直歩行
に(111)配向した LaPtBi薄膜が成長すること
が分かった。本研究により、初めて LaPtBi 

Fig. 1(a) YAlO3(001) 基板上に作製した
LaPtBi 薄膜の基板温度依存性。(b) 
LaPtBi(220)ピークの 面内φ スキャン
のXRD パターン。 



 
 
薄膜のエピタキシャル薄膜の作製に成功す
るとともに、適切な基板を選択することで成
長方位を制御できることが分かった。 
ハーフホイスラー合金である LaPtBi はい
くつかの不規則構造をとる可能性があり
(Fig.3)、電子構造は規則度に大きく影響され
ると予想される。Fig. 4は(002)、(111)単一配
向膜における C1 規則度とキャリア濃度の関
係である。LaPtBi のバルクはキャリア濃度
が 6.0  1018 cm-3と報告がされており、本研
究で作製した C1規則度 0.7の(002)配向膜
ではそれよりも約 2 桁高い値を示している。
しかし、(111)と(002)でキャリア濃度の違い
はあるものの、どちらの成長方位においても
C1 規則度の向上に対してキャリア濃度が減
少傾向を示す事が分かった。 
 Fig. 5に C1規則度の異なる LaPtBiエピ
タキシャル薄膜の紫外光電子スペクトルを
示す。C1規則度によって Ptに由来する価電
子帯スペクトルが変化し、C1 規則度が高い
方がシャープ形状を示した。また、C1 規則
度 0.72 程度の(001)LaPtBi では価電子帯バ

ンドがフェルミエネルギー(EF)を越えて交差
するので EF において価電子帯スペクトルの
立ち上がりが存在しており、C1 規則度 0.94
程度の(111)LaPtBi では EF での立ち上がり
は小さくなった。このようなスペクトルの変
化は、Fig. 4で示したキャリア濃度の規則度
依存性とよく対応しており、C1 規則度、つ
まり Pt サイトの規則化がフェルミエネルギ
ー付近の電子構造に重要な役割を果たして
いることが明らかになった。 
一般に磁気抵抗は、ローレンツ力により 2
次曲線の挙動を示すが、全ての電子が最低ラ
ンダウ準位を占有している場合には線形な
バンド分散に由来する線形磁気抵抗になる
と考えられている。Fig. 5で示した試料 A, B, 
C について磁気抵抗曲線を測定した結果、

という曲線でフィッテ
ィングできることが分かった。しかも、C1
規則度と線形成分 a の割合には比例関係が
あり、C1規則度が向上すると、aが増加する
ことが分かった。これは、C1 規則度が 0.94
の薄膜では光電子スペクトルにおいて EF 付
近での立ち上がりが小さく、EF付近で準線形
的な挙動を示していることと対応している

Fig. 2 (a) C面サファイア 基板上に
作製したLaPtBi 薄膜の基板温度
依存性。(b) LaPtBi(422)ピークの 
面内φ スキャンのXRD パターン。 
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Fig. 5 C1規則度の異なるLaPtBiエ
ピタキシャル薄膜の紫外光電子ス
ペクトル。 

Fig. 4 C1規則度とキャリア濃度の関係。 
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Fig. 3 ハーフホイスラー型LaPtBi
の規則／不規則構造。 
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と考えられる。 
以上のことから、本研究では LaPtBi 薄膜
がトポロジカル絶縁体であるとの実証には
至らなかったが、初めて LaPtBi 薄膜のエピ
タキシャル成長に成功し、光電子分光および
磁気抵抗測定よりフェルミエネルギー付近
において線形なバンド分散が存在すること
を示唆する結果が得られたことから、LaPtBi
薄膜がトポロジカル絶縁体の有力な候補で
あることを示した。 
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