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研究成果の概要（和文）：本研究ではトポロジカル結晶絶縁体(TCI)において、その鏡映対称性がもたらすトポ
ロジカル表面状態（TSS）について、磁性元素の添加による影響を探ることを目指した。まずは高品質単結晶薄
膜SnTeにおいて2次元弱反局在効果を観測し、それがTSS由来であることを明らかにした。また補償元素Sb添加を
行った所、バルクキャリア低減と、さらにp型・ｎ型両タイプの作製に成功した。その試料において角度分解光
電子分光測定を行った結果、TSS由来のディラックコーンの観測に成功した。またSnTeへの磁性元素Mnのドーピ
ングによって強磁性化することにも成功し、低Mn濃度試料では強磁性とTSSが両立しうることを示した。

研究成果の概要（英文）：In this study, the aim is to investigate the relation between the crystal 
mirror symmetry and its topological surface state (TSS) in the topological crystalline insulators 
(TCIs) with doping the magnetic atoms. At first, we optimized the growth conditions of the 
high-quality single crystal thin films, and observed the weak antilocalization (WAL) effect, which 
was confirmed to be induced by the TSS. We successfully decrease the bulk carrier density by doping 
the compensation atom, Sb. The thin film becomes even n-type whereas the non-doped one shows p-type 
due to many Sn vacancies. Furthermore, the ARPES measurement revealed the Dirac cone derived from 
the TSS. Lastly with doping of Mn we made the ferromagnetic TCI. The WAL was also observed at the 
low- Mn-density sample. Thus , we demonstrated the coexistence of the ferromagnetism and the TSS. 
This means that the TSS can survive under the ferromagnetic interaction if such interaction is not 
so strong.

研究分野： 表面物理学、スピントロニクス、磁性、薄膜
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１．研究開始当初の背景 
 
 物質に強いスピン軌道相互作用が存在す
ると、バンドの波動関数のパリティが伝導帯
と価電子帯で入れ替わり、部分的にバンド反
転を生じる。そのような物質系で、時間反転
対称性が守られ、トポロジーを決定するトポ
ロジカル数 Z2が０でない物質については、物
質表面が金属的であり、さらにスピン流が流
れるが、バルク部は絶縁体であるような状態、
トポロジカル絶縁体（TI）となることが知ら
れている。本研究ではトポロジカル結晶絶縁
体（TCI）を扱っている。TCI は TI の一種で、
表面状態が時間反転対称性ではなく結晶の
鏡映対称性によって担保されている。理論的
には 2012 年に予測され、さらに実験的にも
同年角度分解光電子分光法（ARPES）によっ
て TCI であることが実証された[1]。本研究開
始当初は、SnTe が典型物質として発表された
ばかりであり、まだ電気伝導的な性質や薄膜
については知見が殆どなかった。特に薄膜に
ついては結晶成長上平坦性の確保が問題と
なっており、同時にバルクキャリアが多く表
面状態が観測しにくいことが知られており、
その改善が求められていた。また、TCI の鏡
映対称性と表面状態の関係については理論
があるのみで、実際にどうなっているのかは
不明であった。磁性元素のドーピングによっ
て強磁性になるかは当然ながらTCIとしては
調べられておらず、未解明であった。 
 
２．研究の目的 
 本研究テーマは TCI を用いて、その鏡映対
称性と表面状態保護の関係について明らか
にし、更に磁性元素のドーピングによって時
間反転対称性を崩しても表面状態が保護さ
れると期待されることから、強磁性の TCI を
作製することを目的とした。 
 
３．研究の方法 
 本研究では主に SnTe 薄膜試料を取り扱っ
ているため、まずはその結晶成長の条件の最
適化から始めた。電気伝導測定や ARPES 観
測にも必須のため、様々な基板上へ様々な条
件で成長を試み、平坦性の高い高品質単結晶
成長ができる条件探索を行った。 
 そして電気伝導測定を低温〜室温まで、ゼ
ロ磁場から高磁場まで行って電気的性質を
詳細に調べた。また、SnTe は Sn 欠損が生じ
やすく p 型になりやすいためフェルミレベル
が価電子帯にかかり、バルク伝導を生じやす
い。そのためバンドギャップ中に生じるギャ
ップレス表面状態観測のためにはバルクキ
ャリアの補償が必須である。Pb を SnTe と混
晶させた Pb1-xSnxTe については、x が 0.25 以
上程度までは TCI 的性質を持つ。これも as 
grown では p 型になりやすいが、補償元素を
ドープすることで SnTe よりも容易にキャリ
ア補償ができると期待される。こうして試料
平坦性の改善とバルクキャリア低減を達成

し、広島大学の HiSOR において ARPES 実験
を行った。 
 磁性元素をドーピングすると、条件次第で
SnTe は強磁性となることが期待されるため、
系統的な調査を行った。測定としては、X 線
回折による構造解析、SQUID による磁化評価、
さらには XAS による局所構造解析も行った。
また ARPES 測定も行い、ドーピング 5%程度
ではバルクバンドに大きな変化を及ばさな
いことを確認した。 
 最後に、TCI をスピントロニクスに応用す
る試みとして SnTe/Fe 構造を超高真空中で作
製し、それを微細加工してスピンポンピング
実験を行うことで SnTe 中でのスピン流の観
測を行う。方法はマイクロ波照射によって強
磁性 Fe 膜の磁化を歳差運動させることで生
じるスピン流を、隣接する SnTe 層に注入、
逆スピンホール効果によって検出するとい
うものである。 
 
４．研究成果 
 
I. 電気伝導測定による表面状態観測 
 TCI 典型物質である SnTe においては、それ
まで ARPES や理論によってはトポロジカル
表面状態（TSS）が示唆されていたものの、
電気伝導による確証は殆どなかった。そこで
我々は SnTe 薄膜において低温・磁場下で測
定を行い、TSS による 2 次元弱反局在効果の
観測に成功した[2]。図１のように磁場方向を
薄膜法線に対して変化させたとき、磁気抵抗
が等方的な依存性を示さず、2 次元成分を持
つことが分かる。これは TSS 由来と考えられ、
本研究が初めて示した。 

図１：弱反局在効果の磁場方向依存性。 
 
II. 薄膜成長条件最適化 
従来の多くの薄膜上 SnTe の研究では、絶縁
基板としてBaF2基板が多く用いられてきた。
しかし、この基板上では成長した SnTe 表面
に大きなラフネスが生じることが知られて
いる。本研究ではそのため、下地層の改善を
行った。まず格子定数の近い CdTe 層を下地
として SnTe を成長した場合にラフネス改善
が見られ、TSS 由来と考えられる 2 次元弱反
局在効果を確認した[3]。 
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ば逆スピンホール効
果で電圧としてスピン流が観測できるはず
である。しかし、この方法では温度の効果や

などのアーティファクトを含む可能性
があり、本研究では注意深くそれらを除外し

その結果、スピン注入を確認でき、スピ
という比較的大きな値が

から一桁大きな



値である[5]。 
 
 このように、各項目についてそれぞれ結果
が得られたが、まだ鏡映対称性の秩序度と
TSS の具体的な保護性の関係など未解明な点
は多く、さらに TCI の特長を活かした応用面
も視野に入れた、今後のさらなる研究が期待
される。 
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