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研究成果の概要（和文）：空間反転対称性の破れた結晶構造を持つ3d遷移金属シリサイドの電子状態とスピン状
態の解明を行うためにFeSiの機械研磨した清浄面に対し、角度分解・スピン分解光電子分光測定を行った。明瞭
な3次元バンド分散を初めて実験的に得ることに成功し、モデル自己エネルギーを使ったスペクトル関数解析を
行った。結果、これまで報告してきた電子－電子相互作用の強度はバンド全体で小さいことが分かった。しかし
ながら、フェルミ準位近傍は、強いバンドのくりこみが捕らえられ、強い相関効果を示唆する。また、Γ-Xでの
面内スピン構造を測定することができ、フェルミ準位近傍のバンドについてΓ点を挟みスピンが反転する様子を
とらえた。

研究成果の概要（英文）：FeSi has been studied for many years because the magnetic and electric 
properties are similar to those of the 4f Kondo insulators. Recently, FeSi and other transition 
metal monosilicides, which have a non-centrosymmetric structure, have attracted many researchers for
 the existence of the new surface states and unusual spin texture. In order to investigate the 
electron correlation effect and the spin texture in FeSi, the angle-resolved photoemission 
spectroscopy (ARPES) measurements on mechanically polished FeSi surfaces were carried out. We 
succeeded in obtaining the clear ARPES images along G -X and X-M lines and estimating the intensity 
of the electron-electron interaction with the whole band structure. By spin-resolved ARPES, the spin
 component perpendicular to the G-X-M-X plane could be found out near the Fermi energy along G -X.  
Though the spin polarization is very weak, the spin polarizations are reversed between opposite k 
points with respect to G point (k=0).

研究分野： 固体物性

キーワード： スピン・角度分解光電子分光　近藤半導体　強相関物質

  ２版
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研究成果の学術的意義や社会的意義
　FeSiは、ありふれた元素の化合物であるが、3d電子系における近藤絶縁体として強い電子相関効果に対する研
究が長年なされている。近年では、トポロジカル近藤半導体SmB6や同様の空間反転対称性が破れた結晶構造を持
つCoSiなどの類似物質としても注目されている。結晶構造は構造は空間反転対称性の破れを持ち、スピン軌道相
互作用（SOI）を顕在化させると考えられる。
　今回の成果のうち、電子相関効果の研究は、金属絶縁体転移や特異な温度による磁化率の変化の解明につなが
る。またバルクでの特異なスピン構造は、比較的軽元素である3d遷移金属化合物でも、系の対称性によりSOI効
果が顕著になっている証拠である。

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 

時間反転対称性と空間反転対称性を有する結晶では、ブロッホ状態の固有値、E(k,↑) = E(k,↓) と

なり、全ての運動量:k でスピン縮退を起こす。一方、 空間反転対称性を破った系では、 k = 0 ならび

に時間反転不変な k 点を除いては、E(k,↑)≠(k,↓)となりスピン分裂を生ずる。物質表面では空間反転

対称性が破れることから、表面電子バンドのスピン縮退が解け、ラシュバ分裂を起こすことが知られてい

る[M. Hoesch et al., Phys. Rev. B 69 241401(2004)]。さらに表面 2 次元系においては、スピン分離した

表面状態を持つトポロジカル絶縁体など発見から盛んな研究がなされ、物性分野でも“次元性”や“位

相”に注目した新しい分野が開拓されている。 

3 次元系物質においては、結晶本来の対称性（の破れ）を起因とする特殊なバンド構造を持つ物質

が注目されている。ディラック半金属は、ある対称性に守られ伝導帯と価電子帯が運動量空間の点で接

触したバンド構造、すなわちディラックコーンを持ち、3 次元版グラフェンとして知られている。この系の

空間反転対称性や時間反転対称性を破ると、スピン縮退が解け、ワイルノードと呼ばれる点で接触した

ディラックコーン持つ、ワイル半金属となる。ワイルノード近傍では、線形なバンド分散を示し、スピン構

造は、一方はノードより発散、他方は収斂する方向に向く。ある種の“対称性”から発現する、これらの特

殊なバンド構造やスピン構造、さらにはその様々な物性に注目が集まっており、研究がすすめられてい

る。またワイル半金属では、その表面にフェルミアークと呼ばれる開いたフェルミ面が現れ、その特異な

表面状態にも注目されている[例えば S- Y. Xu et al., Science 349, 613(2015.)]。 

様々な電気的磁気的特性を示し、長年、研究が進められている 3d 遷移金属シリコン化合物やゲルマ

ニウム化合物の中に、空間反転対称性の破れた B20 型（空間群 P213(No.198)）結晶構造を持つ物質

MSi、MGe (M=Cr、Mn、 Fe、 Co、 Ni)がある（図 1）。電子状態は、遷移金属の 3d 電子と Si や Ge の

sp 電子との混成は強く、広い混成バンドを作るが、3d 電子は比較的電子相関（クーロン相互作用）が大

きく、条件によってはバンド幅とエネルギー値が近くなる場合がある。その結果、金属絶縁体転移や多

彩な磁気構造を持つ。格子系に注目すると、空間反転対称性が破れや、

結晶方位[111]方向に原子が螺旋状に配列するカイラル構造を持つ（図

１）ことが起因となり、スピン軌道相互作用の効果が大きくなり、スピン分裂

が生じる。また、ジャロシンスキー・モリヤ相互作用により、螺旋磁気構造

などが現れることが知られている。近年では、同様な螺旋型原子配列を

持つ単結晶 Te で、ワイルノードがあることが理論予測され研究が進めら

れている[M. Hirayama et al., Phys. Rev. Lett. 114, 206401(2015)]が、B20

型結晶構造を持つ CoSi でもワイルノードが存在することが予測され、

ARPES で 観 測 も な さ れ た [F. Ishii et al., JPS Conf. Proc. 3, 

016019(2014),]。 

 

２．研究の目的 

 B20 型 3d 遷移金属化合物は、結晶構造の空間反転対称性の破れから、スピン軌道相互作用が顕著

に現れる。これを起因とする特殊な電子構造やスピン構造を、スピン分解・角度分解光電子分光測定を

用い、明らかにする。B20 型 3d 遷移金属化合物が持つ多彩な物性や磁気構造と、電子相関効果や軌

道成分分布などを含めた電子バンド構造、運動量空間でのスピン配列の関連を解明する。また、対称

性の破れや螺旋状原子配列、表面といった近年注目をされている視点からも研究を進め、新しい物性

物理の知見を得ることを目的とする。本研究では、モノシリサイドに注目し、我々が研究を進めてきた

FeSi を中心に研究を進めた。また、CoSi、MnSi にも注目した。 

FeSi は、常磁性の物質で、低温で絶縁体、70K 以上では金属的電気伝導を示す 3d 系近藤絶縁体

として 60 年代より研究が行われている[V. Jaccarino et al., Phys. Rev. 160, 476 (1967)]。CoSi は、反磁

性で半金属的な電気伝導を示すが、非磁性の両物質の固溶体 Fe1-xCoxSi が、強磁性を示すことは興

味深い[S. Kawarazaki et al.,J.Phys.Soc.Jpn.,41,1171(1976)]。第一原理計算の結果では、CoSi は、Γ

点フェルミ準位近傍にワイルノードを持ち、スピン分離した線形のバンド分散を持つことが分かった。

MnSi は、約 40K 以下でヘリカル磁気構造、また磁場中ではコニカル磁気構造やスキルミオンと呼ばれ

る渦状磁気構造が出現するなど複雑な磁気構造を持つことで知られ、近年盛んに研究がなされている

[Nakajima et al., Sci. Adv.;3,e1602562(2017)]。 

[電子構造と電子相関、準粒子散乱の解明] 

多彩な物性を示す B20 型遷移金属モノシリサイドであるが、電子バンド構造の直接観測の報告例は

ほとんど無い。そこで角度分解光電子分光を用い、バンド構造を明らかにすることを目的とする。励起エ

 
図 1：[111]方向から見た
B20 型結晶構造。 



ネルギーを変化させることで、運動量空間の特定の位置での

測定や軌道成分を分離した測定を行い、第一原理計算の結

果と比較を行う。価電子帯全体での自己エネルギー解析を

することで、系の電子相関効果について考察できると考えて

いる。 

[スピン構造の解明] 

空間反転対称性の破れた FeSi において、スピン軌道相互

作用を入れたバンド計算を行うと Γ-М、Γ-X 方向で 30～

50meV 程度スピン縮退の解けたバンドが存在することが分か

ってきた（図 2）。これらは、運動量空間で+k 方向と-k 方向で

スピンが反転するスピン構造を持つ可能性がある。CoSi は、

バンド計算よりフェルミ準位近傍 Γ 点にスピン縮退したワイ

ルノードを持つことが分かっており、スピン構造はノードから

発散と収斂の２方向に向くことが予想されている。これらを実

験的に観測するためには、放射光を使ったスピン分解・角度

分解光電子分光が最適であり、特定の電子バンドを選択し、

そのスピン構造の解明を目指す。 

 

３．研究の方法 

 本研究では FeSi を中心に研究を進めた。チョコラルスキ―法により得られた純良単結晶を用い、

ARPES 測定と Spin-ARPES 測定を行った。ARPES 測定は、広島大学放射光科学研究センターBL-1、

BL-9A、Spin-ARPES 測定は、BL-9B で行った。測定表面は、ラウエ像で方位を 1°以内で合わせた後、

大気中での機械研磨を行い、真空導入後に Ar イオンスパッタとアニールを繰り返すことで清浄化を試

みた。また、CoSi、MnSi の測定を進めるため、Mn、Co の蒸着源を作製し、Si 基板上に薄膜作製を試み

たが、計画通りの薄膜ができなかったためフラックス法による単結晶作製を試み、成功した。 

 
４．研究成果 
（１）FeSi 機械研磨 
 FeSi をラウエ像を用いて、[001] [011] [111] 面の
方位出しを 1°以下で行い、ダイヤモンドラッピン
グシートとシリカ研磨液を用いて機械研磨を行っ
た。微分干渉顕微鏡を用いて観察した研磨後の試
料表面を観察し、大きな研磨傷が、観測できない
程度に研磨できていることを確認した。その後、超
高真空中に導入し、1.5kV 2 分程度の Ar イオンス
パッタと 950℃、１分のアニールを 3～5 回程度繰り
返した。表面処理を行った試料表面対して、オー
ジェ電子分光を行い、炭素、窒素、酸素がほとんど
検出されないことを確認し、また明瞭な LEED 像の観測の観測に成功し、それぞれ試料の方位に１X１
の原子秩序を持った表面が得られていることが確認できた(図 3)。得られたそれぞれの表面に対し
ARPES 測定を行ったが、[011]面においては、バンド分散を反映した測定結果を得ることができたが、議
論できる結果を得られなかった。 
 以下、[111]面、[001]面についての結果である。 
（2）ARPRS 測定：[001]面 kz 分散 
ARPES 測定は、広島大学放射光科学研究センタ
ーBL-1 および BL9-A で行った。 
 図 4（a）に垂直放出 ARPES スペクトルの h=25～
135 eV で得られた励起エネルギー依存性測定結
果とそれを、内部ポテンシャル V0=17eV と仮定した
場合の表面垂直方向の運動量 kz 方向のバンド分
散に直した図 4(b)を示す。また、点線は、Wien2 を
用いて計算したΓ―X 方向のバンド計算の結果で
ある ARPES で得られたバンド分散は、計算と良い
一致を示した。 

 
図 3：表面処理後[001]、[111]、[011]面で得られた
LEED 像 

 
図 2:FeSi の(-X)-Γ-X 方向のバンド計
算結果。丸の大きさは、スピンの+kx 方向
成分の大きさを表す。+kx と-kx のスピン
が異なり、反転している可能性を示唆。 

 
図 4：(a) 垂直放出スペクトル（b）Γ-X 方向 ARPES
マップ 



（3）ARPRS 測定：[111]面 
 図 5 に hv =8.4eV、10K で測定した ARPES スペクトルから得た
E=20meV の kx-ky 強度マップとΓ-M、Γ-K の分散を示す。Γ点に頂
上を持つバンドが E=25meV 付近に存在することが分かる。この結果
は、以前の報告と矛盾しないが、[001]面 kz 分散から得られた内部ポ
テンシャル V0=17eV(図 4)から励起エネルギーhv = 8.4eV では、Γ点
近傍を測定していることが分かる（図 5）。よって実験から価電子帯頂上
がΓ点に存在することが示唆される。また、Γ点で得られた ARPES ス
ペクトル（垂直放出スペクトル）の温度依存性の結果を図 6 に示す。
10K 、E=25meV 付近に強い準粒子ピークが観測され、フェルミ準位近
傍、バンド端に強い電子相関があることが示唆される。この準粒子ピー
クは、温度上昇に従って、強度が弱くなり室温付近では、ほとんど観測
できない。挿図は、フェルミ順位上のスペクトル強度を示しており、75K
以下では、ほぼ強度が無く、１００K 以上で急峻な強度増大が起こっ
ており、電気抵抗率測定で観測されている金属絶縁体転移と一致す
る。 
（4）ARPES 測定：[001]面 高対称線 
[001]面での kz-ARPES 測定から励起光エネルギーh=51eV で高対
称線Γ－Ｘ、h=72eV でＸ－Ｍが測定できることが分かっている。
図７a)とｂ）に h=51、 72eV、S 偏光で ARPRES 測定した結果を示
す。またｃ）、ｄ）に計算で得られたΓ－Ｘ、Ｘ－Ｍのバンド分散の結
果を示す。（20meV のガウス幅で広げている。）実験結果と計算結
果は、良い一致を示しており、実験でバルクのバンド構造が得ら
れていると考えている。しかしながら、実験で得られているバン
ドのエネルギー位置は、計算よりもフェルミ準位に近い方向にシ
フトしている、すなわち、バンド幅が狭くなっていることが観測
できた。これは、電子相関効果によるバンドのくりこみによる効
果と考えられる。そこで、電子-電子相互作用を表す自己エネルギ
ー の モ デ ル 関 数  Σ(𝜔) = 𝑔 𝜔 (𝜔 + 𝑖γ )⁄ + (−𝑔 (𝜔 + 𝑖γ )⁄ −
𝑔 γ⁄ ) を導入した。この関数の実部と虚部
がクラマース・クローニッヒ変換で結ばれ
る関数である。フィッティングパラメータ
ー(𝑔 , γ , 𝑔 , γ )の 4 つを仮定し、スペクト
ル 関 数 𝐴(𝒌, 𝜔) = −1 𝜋⁄ Im1 (𝜔−𝜖𝒌⁄ −
Σ(𝒌,𝜔))を用い、スペクトルの再現を行っ
た 。 パ ラ メ ー タ ー (𝑔 , γ , 𝑔 , γ ) 
=(5,5,0.025,0.0025)と仮定し、得られた
結果を e)とｆ）に示す。バンド計算結果よ
りも、バンド幅が狭くなり、実験結果をよ
り良く再現していることが分かる。𝑔 は、
系全体の電子相関の強度を表しているが、
これまで、角度積分光電子分光での報告や
我々が[111]面での ARPES で報告した 𝑔  
= 13 に比べ半分以下と見積もられた[T. 
Saitoh et al., Solid State Commun. 95, 
307 (1995),M. Arita et al., Phys. Rev. 
B 77, 205117 (2008).]。これは、E～-1eV
までの広いエネルギー範囲でバンド分散
構造が明瞭に観測できたことで、より正し
いパラメーターの見積もりができたもの
である。一方、フェルミ準位近傍のバンド
構造の再現性はあまりよくないように見える。例えば、
h=51eV でのΓ点周辺や h=72eV でのＸ点周辺では、分散
形状に相違がみられる。これは、フェルミ準位近傍の強い
相関効果があるため、もしくは、自己エネルギーの電子軌
道依存や現在は無視している運動量依存性があるためと考
えている。 
（5）Spin-ARPES:[001]面 
  空間反転対称性の破れた B20 型 FeSi においても、CoSi 同
様にスピン縮退の解けたバンドが存在することが考えられ（図
2）、これらは、運動量空間で+k 方向と-k 方向でスピンが反転す
るスピン構造を持つ可能性があることから、それを解明するため
に、スピン分解 ARPES(Spin-ARPES)を行った。 

 
図 6：垂直放出スペクトルの温
度依存性（挿図）EF 上のスペ
クトル強度 
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図７：a)  h=51eV で測定した ARPES マップ c) Γ－Ｘ
のバンド計算結果 e) Γ－Ｘの電子相関効果を含んだ
スペクトル関数 ｂ)h=72eV で測定した ARPES マップ c) 
Ｘ－Ｍのバンド計算結果 e) Ｘ－Ｍの電子相関効果を
含んだスペクトル関数 

 
図８：Spin-ARPES の実験配置 

 
図 5：[111]ARPES の等エネル
ギーマップとΓ-M、Γ-K 方
向 の ス ペ ク ト ル 。 （ 左 下 ）
ARPES でトレースする運動
量。 



 図 8 に実験配置を示す。試料測定表面は
FeSi[001]面で、試料面内回転方向（Azmuth
回転：図８kz 軸周りの回転）は、入射面内に
表面ブリルアンゾーンΓ-X高対称線 が含ま
れる方向で固定、 入 射 光 エ ネ ル ギ ー
h=51eV、S 偏光を用い、測定を行うことでバ
ルクブリルアンゾーンΓ－Ｘ高対称線が測定
できる実験配置とした。図９に ARPES 測定
の結果とサンプル回転角（polar 回転：図
８ky軸周りの回転）±2.5、±4.5、±6.5°
に対するスピン分解光電子スペクトル
(Energy distribution curve :EDC)の結果
を示す。それぞれＥＤＣの測定角度位置
は、ARPES イメージ上に a～ｆの線で示し
ている。図８で、試料表面面内の入射面垂
直方向上向き、すなわち＋ky方向のスピン
を up スピンと定義し、赤は up スピン、青
は down スピンのＥＤＣとなる。（図 9右の ARPES イメージでは、紙面垂直方向、向こう向きのス
ピンを up スピンと定義する。）緑は、スピン偏極度を示している。偏極度は弱く、明瞭に出てお
らず、結果は暫定的なものではある。しかしながら、-0.2 ≤ E ≤ 0 に注目すると、サンプル回
転角プラス側、運動量＋kｘ側において down スピンが優位で、サンプル回転角マイナス側、運動
量-kｘ側において up スピンが優位であることが言える。エネルギー分解能が不足しており期待
された約 50meV の分裂など詳細な構造までは分離できないが、運動量のプラス側とマイナス側、
つまり、Γ点を挟んで、スピンの反転する結果が
得られた。これは、FeSi の空間反転対称性の破
れた結晶構造により、スピン軌道相互作用が誘起
され、特殊なスピンテクスチャの存在が示唆され
る結果と考えている。 
（6）CoSi と MnSi の単結晶製作 
当初、CoSi、MnSi の薄膜作製を実施していたが、
ARPES 測定できうる高品質な薄膜を作成できな
かった。そこで、フラックス法による単結晶作製
を行い、機械研磨による表面作成を行った。 
  図 10 に Te フラックスによる作製した
CoSi(左)とGaフラックスによって作成したMnSi
（右）の写真を示す。両方ともに明瞭な Laue 像が得られており、ARPES 測定可能な大きさであ
る数ミリ程度の大きさの単結晶が得られた。CoSi については、[001]面の表面清浄化も行った。
1070℃1 分間のアニールと 2ｋV、1分間の Ar イオンスパッタを数回繰り返すことで、明瞭な１X
１LEED 像も得られた（図 10(中)）。 
 図 11 に h=32.7eV で測定した表面ブリルアンゾ
ーンΓ-X方向の ARPES イメージとフェルミエネル
ギーでの ARPES 強度の kx-kyマップを示す。明瞭
なバンド分散が観測され、また表面状態と考えら
れる 2回対称なフェルミ面が観測されている 
[D. S. Sanchez et al.,Nature 567,500(2019)]。
詳細な解析は期間内で行えなかったが、ARPES 測
定可能な単結晶試料とその清浄表面を得ること
ができた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

 
図９：右） h=51eV S 偏光で測定した Energy-Angle 
ARPES マップ。バルクΓ－Ｘ方向に相当する。左）
ARPES マップ上の赤線と青線で示した位置（角度）で測
定したスピン分解 EDC スペクトル。赤（青）点が up（down）
スピンを表す。緑丸はスピン偏極度を示す。 

 
図 10：フラックス法を用いて得られた CoSi 単結晶
（左）と MnSi 単結晶（右）。CoSi[001]面については
機械研磨と真空中のスパッタ、アニールで明瞭な
LEED 像が得られた。（中） 

 
図 1１：a) CoSi[001]面での ARPES イメージ ｂ）フ
ェルミエネルギーでの ARPES 強度の kx-ky マッ
プ。 
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