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研究成果の概要（和文）：本課題では、非共型空間群に属す、半金属Zr(Hf)SiS、超伝導体Zr(Hf)PSe、希土類
(R)化合物RCoSiやRMnSi等の良質な単結晶試料を育成し、電気的、磁気的現象、圧力下での物性現象を明らかに
した。さらにスピン・角度分解光電子分光を用いてそれらのバンド構造を可視化した。理論班は、非共型強相関
系の電子状態を記述するためにDual-ferimon法による計算コードの開発を行った。そのほか、THzパルスを組み
合わせた時間分解ARPESによるトポロジカル絶縁体(TI)の表面Diracの光電場加速の直接観測や、放射光ARPESを
用いた反強磁性TIの発見など顕著な成果を得た。

研究成果の概要（英文）：In this study, we grew high-quality single crystal samples of the semimetal 
Zr(Hf)SiS, the superconductor Zr(Hf)PSe, and rare-earth (R) compounds such as RCoSi and RMnSi, which
 belong to non-symmorphic space groups. We investigated their electrical and magnetic phenomena, as 
well as their physical properties under pressure. Additionally, we visualized their band structures 
using spin-resolved angle-resolved photoemission spectroscopy. The theoretical team developed a 
computational code based on the Dual-fermion method to describe the electronic states of 
noncentrosymmetric strongly correlated systems. Moreover, we achieved significant results, including
 the direct observation of surface Dirac fermions in topological insulators (TI) through 
time-resolved ARPES combined with THz pulses and the discovery of antiferromagnetic TIs using 
synchrotron radiation-based ARPES.

研究分野： 固体物性、トポロジカル物性

キーワード： 非共型空間群　スピン・角度分解光電子分光　ディラック線ノード　強相関電子系　デュアルフェルミ
オン法　非エルミート性

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
トポロジカル絶縁体のテラヘルツ振動電場による表面ディラック電子加速の観測は、光の周波数で駆動する超高
速スピントロニクスの実現を示唆するものである。また、反強磁性トポロジカル絶縁体の発見は、未知の素粒子
アクシオンの引き起こすトポロジカル電気磁気効果の実現に道を開く。さらには、非共型超伝導体の群速度の速
いディラック線ノード粒子の発見に関する成果は、より低い電力消費で動作する次世代高速電子デバイス開発
や、将来的にはマヨラナ粒子の発見の舞台となるトポロジカル超伝導体の物質開拓に強力な指針を与えることが
期待される。このように本研究課題により支援された研究成果には大きな社会的意義を含んでいる。

※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 

最近、非共型（ノンシンモルフィック）な結晶対称性に起因するトポロジーの存在が認識さ
れるようになり、実際に非共型トポロジーに守られたバンド構造をもつ物質がいくつか発見さ
れた。非共型な空間群に属する結晶には鏡映操作(Mirror reflection)と半端な並進(Non-primitive 
translation) が組合わさる映進 (Glide)と呼ばれる対称操作が入り、それらが入らない共型な空間
群とは対称性の観点から明確に区別できる。一方、230 の空間群のうち、共型のものは 73、非共
型のものは 157 と非共型の空間群の方が数多く存在する。さらに磁気秩序があるとより多様化
する。このように、世の中には非共型結晶が数多く存在するにも関わらず、それらのトポロジー
の観点からの研究はほとんど手つかずの状態であった。そのような中、ZrSiS (空間群 P4/nmm)に
おいて非共型な結晶対称性によるバンド交差が生じ、バルクのディラックコーンや線ノードを
有することが理論と実験の両面から示された[1]。一方で、トポロジカル絶縁体の表面ディラッ
クコーンのように、非共型な結晶対称性に起因するトポロジーの指標となる表面バンドについ
ては一切明らかになっていない。さらに非共型な結晶対称性をもつ近藤絶縁体が非常にユニー
クで非自明なトポロジーを示すという理論研究が最近行われた[2]。歴史をたどれば、非共型な
結晶対称性をもつ近藤半金属 CeNiSn に Sb を少しドープした CeNiSn1-xSbx や近藤絶縁体
Ce3Bi4Pt3について低温側で電気抵抗率にプラトー(平坦構造)が観測される[3]。Ce3Bi4Pt3に至って
は高圧下ではそれがより顕著になり、100 ケルビンもの高い温度までプラトーが観測される[4]。
このプラトーの起源については様々な議論があったが、これらの物質が非自明なトポロジーを
有し、特異な金属状態が表面に現れそれが低温で顔を出していると考えれば説明がつく。しかし
決定的な実験的証拠は得られていない。 

このように、非共型な強相関物質のバンド構造と新奇物性現象との関わりを理解するために
は、バンド構造を実験的に直接観測する必要がある。一方、これまで、結晶を作製し基礎物性を
明らかにする研究グループと、角度分解光電子分光等でバンド構造を可視化する研究グループ
がそれぞれ独立に活動しており、非共型対称性由来のバンド構造とそれに起因する物性現象を
統一的に理解するということが困難であった。物性現象を理解するために第一原理計算を用い
た解釈が広く行われているが、強相関物質ともなると第一原理計算では正しい電子構造を導き
出すことができない。実験的に得られたバンド構造をさらに奥深く理解するためには、非共型空
間群に属す強相関物質の電子構造を理論的に導き出すことができる理論グループの参入が必要
となる。 
[1] L. M. Schoop et al., Nat. Commun. 7, 11696 (2016). 
[2] P. Y. Chang et al., Nat. Phys. 13, 794 (2017). 
[3] A. S ĺebarski et al., Philosophical Magazine 89, 1845 (2009). 
[4] J. C. Cooley et al., Phys. Rev. B 55, 7533 (1997). 
 
２．研究の目的 

そこで本研究では非共型空間群に属する半金属、超伝導体、希土類化合物について、良質な
単結晶を育成・物性評価し、高輝度放射光等を励起光源とした角度分解光電子分光装置や高効
率・３次元スピン角度分解光電子分光装置を用いて、非共型の結晶対称性に起因するバルクのデ
ィラックコーンやディラック線ノードに加え、トポロジーの指標となる表面バンド構造や運動
量空間での特異な３次元スピン構造の直接観測を行なうことを目的とした。さらには、電子相関
効果を取り入れた理論計算を行い、非共型なトポロジーから生じるバンド構造と電子相関との
関連について理論解析を行う。これにより、これまで未解明であった強相関物質の非共型な結晶
対称性に守られたトポロジーと電子相関効果との関係について系統的な理解をすることを目的
とした。 
 
３．研究の方法 

一方、研究目的を遂行するためには、長年開発を進めてきた高効率スピン検出器を備えたス
ピン・角度分解光電子分光装置（スピン分解ARPES）を行う研究代表者に、良質な単結晶育成・
物性測定を行う研究者、電子相関効果を取り入れた理論計算を解析的・現象論的に行うことので
きる研究者の参入が必要不可欠となる。そこで、本研究課題では、希土類化合物を中心とした強
相関物質の育成と物性研究において豊富な経験と実績を有する谷田と強相関物質の電子構造の
研究で実績を誇る田中、さらにはトポロジカル絶縁体・半金属の理論解析で多大な実績を持つ井
村を研究分担者として研究を行った。 
 
４．研究成果 

研究を開始した2018年度に、代表者の木村は、まずテラヘルツ光パルスを組み合わせた時間
分解ARPESを用いて、トポロジカル絶縁体のディラック表面電子を光電場で加速する現象を直
接観測することに成功した。光の1周期よりも短い時間スケールで、トポロジカル絶縁体の表面
ディラック電子の加速を観測したことは光スピントロニクス応用の可能性を示唆するもので、
その成果がNatureに掲載され注目を浴びた。また非共型空間群をとるZrSiSやHfSiS単結晶につい



て大型放射光施設SPring-8にて軟X線・角度分解光電子分光を行った。さらに広島大学放射光科
学研究センターでスピン・角度分解光電子分光を行ったところ、それらの表面において一次元的
な永久旋回型のスピンテクスチャを観測した。分担者の谷田は、非共型空間群をとる希土類正方
晶化合物の単結晶合成のための電気炉を立ち上げ、良質な単結晶育成を開始した。分担者の田中
は、強相関電子系の電子状態を記述するための理論である、デュアルフェルミオン法という方法
を用いて、非共型な結晶対称性を持つ強相関系の電子状態をトポロジカルな観点から研究する
ための大規模な数値計算を必要としているため、ワークステーションを新規導入して計算機環
境の整備を行なった。また、当時研究で用いていたソフトウエアを非共型な結晶対称性を持つ系
に適応するための改良とともに、準備段階として正方格子と異方的三角格子上のハバードモデ
ルについて、その電子状態の議論を行なった。2018年度には、デュアルフェルミオン法の計算を
非共型な結晶対称性を持つ強相関系へ適応するためのソフトウエアの開発はかなり進んだ。ま
た、自己エネルギーの漸近的振る舞いを補正する簡便な方法を開発できたことで、電子-ホール
対称性のない系についても正確な結果が得られるようになった。分担者の井村は、2018年度に入
る少し前に現れ急速に普及した「高次トポロジカル絶縁体」という新しい概念について、産総研
の中西氏、林氏、吉村氏らと直角でないコーナーに現れるコーナートポロジカル状態という観点
に着目して研持った表面バンドが観測できた。 

2019年度に入り、代表者の木村を中心に、層状反磁性体のMnBi2Te4について放射光やレーザ
ー光を用いたARPESにより、エネルギーギャップの開いた表面状態を観測し、同物質が反強磁性
トポロジカル絶縁体であることを世界で初めて実証した。本成果は2019年12月にNatureに掲載さ
れプレス発表を行なったところ、日経産業新聞に研究成果に関する記事が掲載された（2020年1
月21日６面）。また、分担者の谷田は非共型な空間群をとる希土類正方晶化合物のCeCoSiについ
て、初めて単結晶合成に成功し、圧力相図、磁気相図、異方性について初めて知見を得た。関連
するLaCoSiとPrCoSiの合成にも成功し、室温における高圧X線回折実験の結果、CeCoSiのみ圧力
下で構造相転移を示すことやそれがCe 4f 電子の自由度が関係していることを明らかにした。分
担者の田中は、強相関電子系の電子状態を記述するための理論である、デュアルフェルミオン法
という方法を用いて、非共型な結晶対称性を持つ強相関系の電子状態をトポロジカルな観点か
ら議論することを目的に据え、その準備段階として、銅酸化物超伝導物質の擬ギャップ相と呼ば
れる状態について、正方格子ハバードモデルを用いて調べた。その結果、角度分解光電子分光で
観測されているフェルミ準位近くの擬ギャップの形成、それによってフェルミ面の一部が失わ
れたフェルミアークさらにはリッフシッツ転移と呼ばれるフェルミ面のトポロジーが変化する
転移等を良く再現することがわかった。分担者の井村は、非エルミート・トポロジカル絶縁体に
おけるバルクエッジ対応について調べた。非エルミートな量子系は境界条件に敏感なため、トポ
ロジカル系に特徴的なバルクエッジ対応がうまくとれない。修正された周期境界条件を使うこ
とでこの問題を回避できることを示した。本定式化により、トポロジカル絶縁体の概念が自然な
形で、非エルミート系に拡張された。 

2020年度には、代表者の木村と分担者の谷田の実験班が、非共型結晶LaCoSiやCeCoSiについ
て、軟X線および真空紫外領域の放射光を用いた角度分解光電子分光(ARPES)を行い、フェルミ
面やバンド構造、Ce 4f電子の振る舞いに関する情報を得た。さらに、CeCoSiと同じ非共型空間
群に属するLaMnSiおよびCeMnSiの単結晶合成に世界で初めて成功した。結晶のサイズはまだ小
さいものの、LaMnSiについて物性測定を行ったところ、293 K以下で反強磁性秩序を示すことを、
磁化、比熱、電気抵抗率により確認した。結晶構造は中心対称性のある空間群に属すが、磁気秩
序に伴って空間反転対称性の破れている可能性がある。さらに、代表者の木村は、Co2MnGa薄膜
について放射光スピン分解ARPESを行い、多数スピンバンドの交差点がちょうどフェルミ準位
に一致することを明らかにし、その高い横熱電効果がベリー曲率に由来することを明らかにし
た。その他、Co2MnGaについて少数スピンバンドだけがエネルギーギャップを持つハーフメタル
性の実験的な証明、相変化材料として知られるGeSb2Te4についてトポロジカル表面状態を観測し
同物質がトポロジカルに非自明なバンド構造を有することを明らかにした。分担者の田中と井
村から構成される理論班は、非共型な結晶対称性を持つ強相関系の電子状態をトポロジカルな
観点から記述するためにデュアルフェルミオン法による計算コードの開発を行った。まずは同
手法を用いて、強相関系の典型物質である銅酸化物超伝導体に適用し、その擬ギャップ状態、反
強磁性揺らぎ、リッフシッツ転移、超伝導状態の関連を明らかにする目的で、2次元正方格子ハ
バードモデルに対し、有限温度の場合について、スペクトル関数およびフェルミ面のオンサイト
クーロン相互作用、電子密度、次近接ホッピング依存性について系統的に調べた。 

2021年度には、代表者の木村と分担者の谷田の実験グループは、非共型結晶LaMnSi、CeMnSi
について軟X線および真空紫外領域の放射光を用いた角度分解光電子分光(ARPES)を行い、特徴
的なバンド構造を捉えた。また、得られたバンド構造が反強磁性相を仮定した第一原理計算でよ
く再現されることがわかった。分担者の谷田は、LaMnSiの基礎物性を単結晶を用いて初めて測
定し、TN=293 K以下で反強磁性(AFM)秩序をもつこと、電気抵抗にはTNでギャップ構造のあるこ
とを明らかにした。伝搬ベクトルはq=0のため、超格子ギャップでは原理的に説明できない。AFM
秩序による映進操作の消失によってゾーン境界の縮退が解けるという、非共型特有の電子構造
に由来した現象であることを提案した。これは新しいギャップ形成機構で、我々の知る限り他に
例はない。また、CeCoSiについて、NMR/NQR実験により、AFM秩序の直上で現れる「隠れた秩
序」が非磁性の転移であることをまとめた論文をJPSJに発表した。代表者の木村は、超伝導体ZrP2-



xSex, HfP2-xSexについて放射光ARPESを行い、P正方格子に由来する線ノードを観測した。Pの正
方格子がグライド面となりバンドの折り返しによってエネルギーギャップのないディラック線
ノードが形成されていることがわかり、正に非共型空間群特有のバンド構造を捉えることがで
きた。その成果は、Physical Review BのEditor's suggestionに選定された。また大学院生が日本物
理学会(領域4)にて発表したところ、物理学の発展に貢献する成果として評され学生優秀賞を受
賞した。分担者の田中と井村から構成される理論グループは、強相関系の典型物質である、銅酸
化物超伝導体のストレンジメタル状態と擬ギャップ状態の関係について、次近接ホッピングま
で考慮した正方格子はバードモデルについて、Lanczos 厳密対角化法を有効アンダーソンモデル
のソルバーとして用いたデュアルフェルミオン法を用いて調べ、 この系のストレンジメタル状
態と擬ギャップ状態の両方が反強磁性的な揺らぎに起因することが判明した。また、磁気的量子
臨界点近傍の電子濃度のみでなく、比較的広い範囲の電子濃度について抵抗率が温度に比例す
るストレンジメタル状態となることもわかった。 

分担者の谷田が、強相関電子系国際会議SCESで、CeCoSiと関連する111系化合物の格子定数
や結晶構造の観点から、隠れた秩序と電子相関についてポスター発表した。これが高く評価され、
ベストポスター賞に選定された。日本物理学会の第77回年次大会では、CeCoSiの隠れた秩序につ
いてのシンポジウム講演も行った。また、LaMnSiの物性と非共型結晶に特有のギャップ形成に
ついてまとめた論文をJPSJに発表した。 

最終年度は、非共型超伝導体HfPSeについて放射光・角度分解光電子分光を行い、P正方格子
に由来する急峻なエネルギー分散を観測した。その群速度（Dirac速度）の大きさはグラフェンの
ものよりも速い毎秒1300 kmと見積もられた。同じ結晶構造をもち、Si正方格子を有するDirac半
金属と比較することにより、さらに速いDirac速度を実現しうる物質設計への指針も得られた。
CeCoSiの隠れた秩序について、単結晶XRD実験で三斜晶歪があることがわかった。正方晶から
三斜晶への低対称化は自明ではない。詳細な磁場中の基礎物性測定では、複雑な磁気相図が明ら
かにされ、電子系の関与が依然強く示唆される。高圧XRDと電気抵抗実験、および光学伝導の実
験では、Ce由来の電子系の不安定性が指摘された。一方、関連物質のCeMnSiでは、Mnの磁気秩
序下で、Ce由来の重い電子状態の可能性を指摘した。（日本物理学会欧文誌の注目論文）強相関
系の銅酸化物超伝導体について、次近接ホッピングまで考慮した正方格子ハバードモデルにつ
いて、Lanczos 厳密対角化法を有効アンダーソンモデルのソルバーとして用いたデュアルフェル
ミオン法を用いて調べた。 この系のいくつかの典型的なパラメータに対し、異常金属状態、擬
ギャップ状態、超伝導状態、相分離状態の形成について、反強磁性揺らぎとの関連について議論
した。量子ウォークという概念をもとにトポロジカルに非自明な量子系の実装にアプローチし
た。通常の１次トポロジカル相に加えて、2次、3次という高次のトポロジカル相を系統的に実装
する具体的な処方箋を考案し、論文にまとめた。 
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【研究成果のプレス発表】 
1) 反強磁性トポロジカル絶縁体を世界で初めて発見！ ～未知の素粒子アクシオンの発見に加速～ https://www.hiroshima-u.ac.jp/news/55379 
2) 黒リンにおける電子のたたき上げ現象を世界で初めて観測 ～次世代の超高速通信デバイスの素材として期待～ https://www.hiroshima-
u.ac.jp/sci/news/45800 
3) 多機能性強磁性合金のハーフメタル電子状態の直接観測に世界で初めて成功～省電力デバイス開発へ道～ https://www.hiroshima-u.ac.jp/sci/news/61670 
4) 強磁性体薄膜の熱電能の向上に成功～電子構造と横熱電能の対応関係を解明～https://www.hiroshima-u.ac.jp/adse/news/61671 
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