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研究成果の概要（和文）：強磁性トポロジカル絶縁体(CrxSb1-x)2Te3について高分解能ARPESによりフェルミ面
の明確なCrドープ依存性を見出し、状態密度を見積もった結果、強磁性機構の主要因はRKKY機構であると結論し
た。さらに、表面ディラック電子状態についてキュリー温度の前後の明確な変化を観測し、その変化はEFより上
で100 meV程度の大きな磁性ギャップによるものと結論した。また、NdBiにおいて、磁気ドメイン分割したARPES
実験に成功し、反強磁性相の表面ディラック電子状態がドメインに依存してギャップを形成する様子を観測し、
この物質が反強磁性トポロジカル絶縁体であること実験的に確立した。

研究成果の概要（英文）：restWe have performed high-resolution ARPES study on ferromagnetic 
topological insulator (CrxSb1-x)2Te3, and revealed a clear Cr-doping dependence of the Fermi 
surface. The density of states estimated from the experimental results, we concluded that the RKKY 
interaction is a main cause of carrier induced ferromagnetism in topological insulator. Furthermore,
 we observed a distinct change in the surface Dirac electron states across the Curie temperature, 
attributing it to a significant magnetic gap about 100 meV above EF. We have also succeeded in 
domain-selective ARPES on NdBi. We found that the surface Dirac cone states shows clear energy gap 
depending on the domain. This experimentally establishes that NdBi is the antiferromagnetic 
topological insulator.

研究分野： 光電子固体物性

キーワード： トポロジカル絶縁体　スピン分解光電子分光　磁性薄膜　希薄磁性半導体　ワイル半金族

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究により、論争のあったトポロジカル絶縁体の強磁性機構について、電子構造の見地から明確な答えが得ら
れた。今後、より高いTcをもつ強磁性トポロジカル絶縁体を理論設計する上で、本研究の知見は重要な指針とな
る。また、磁性転移と明確に連動するディラック電子状態は理論的には期待されていたことではあるが、実際に
そのような物質は少なく、ディラック電子と磁性の関わりについて実験的混乱があったが、本研究の成果により
理論の妥当性も証明された。これにより、磁性トポロジカル物質の研究と高機能物質探索が進み、省エネルギー
技術や量子技術に貢献するような材料開発につながると期待される。

※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 
３次元トポロジカル絶縁体が発現する巨視的量子現象を観測する上で鍵となるのは、内部磁
場(交換相互作用)により形成されるディラック電子状態のギャップである。トポロジカル絶縁体
では表面のスペクトルが連続的であるのに対し、強磁性トポロジカル絶縁体でギャップが形成
され、その中にフェルミ準位が来ることでホール伝導度や光学応答などの巨視的物理量が量子
化する。すならち、トポロジカル絶縁体の強磁性化はトポロジカル数を直接観測するための唯一
の実験的なアプローチである。 
しかしながら、交換相互作用の他に、薄膜試料における表面と裏面の混成、元素置換によるス
ピン軌道相互作用の変化、不純物ポテンシャルの影響など、様々な要因でディラックギャップは
形成され得る。そのために、強磁性トポロジカル絶縁体におけるディラック電子状態のギャップ
が強磁性秩序によるものか全く実証されていない状況にあった。これを解決するには、スピン分
解 AREPSによるスピンテクスチャーの精密決定が必要であるが、既存の装置ではスピン検出効
率の低さのために、そのような実験が十分に行われてこなかった。 
さらに、強磁性トポロジカル絶縁体においては、そもそも強磁性発現機構について統一的な見
解が得られていないという問題があった。閉殻価電子による Van-Vleck 型の巨大な常時性応答
や、ホール価電子が磁性を媒介する p-d Zenerモデル、磁性イオンのパーコレーションなど様々
な強磁性モデルが提案されているが、キュリー温度のキャリヤ依存性などの実験結果に食い違
いあり、強磁性機構の議論に決着がついていなかった。これを解決するには、フェルミ面（キャ
リヤ数）やバンド構造、それらの交換分裂を直接観測し、その背後にある物理機構を特定する必
要があった。 
 
２．研究の目的 
本研究では、強磁性トポロジカル絶縁体の強磁性機構の解明、およびトポロジカル量子現象に
直接関与する電子状態の解明を目的として、これまでの電子スピン分析の常識を覆し、エネルギ
ー・運動量空間における電子のスピン偏極度を一挙に可視化する事のできる２次元電子スピン
検出器を開発して、強磁性トポロジカル絶縁体の基盤電子状態の確立を目指した。数ある実験手
法の中において唯一、光電子分光法は電子の「エネルギー」と「運動量」を直接同時に測定でき
る手段である。通常の光電子分光装置の電子検出器の後段に、高効率の電子スピン検出器を接続
することで、光電子の「スピン」も同時に測定することが可能となる。申請者はこれまで、世界
最高の分解能をもつスピン分解光電子分光装置の開発を行い、トポロジカル絶縁体やトポロジ
カル結晶絶縁体の電子状態の観測を行ってきた。本研究では光電子のスピン検出効率を格段に
向上させるため、イメージング VLEED(超低速電子回折)法の開発を行った。通常の VLEED 法で
は、単一の電子ビーム(φ≤ 2 mm)を磁性薄膜に入射し、その反射ビーム強度からスピンを検出す
る。本開発ではその常識を覆し、角度(運動量)方向とエネルギー方向に同時に傾斜をもつ広がり
のある電子ビームを大面積の強磁性単結晶薄膜(~20×20 mm)に照射し、そこから直接反射された
スピン偏極電子の分布イメージ全体を、マルチチャンネルプレート(MCP)によって瞬時に可視化
する。イメージング VLEED 法は、従来は単一エネルギーかつ単一運動量にのみ制限されていた、
いわゆる「点」におけるスピン検出を「面」検出にまで向上させる画期的な方法である。 
２次元電子スピン検出器の開発によりスピン分解 ARPES の測定精度と効率は格段に向上す
る。これにより meVスケールの微小スピン分裂や微小電子磁気モーメントの測定、超伝導ギャ
ップのスピン分解実験など、これまでになかった新しい電子状態の情報を得ることが期待でき
る。とりわけ、交換相互作用によるバルクバンドンのスピン分裂や、ディラック電子状態への交
換相互作用によるスピンテクスチャーの変調など、強磁性トポロジカル絶縁体の基盤的な電子
構造の確立と、物性機構の解明に極めて重要な情報が得られると期待した。 
 
３．研究の方法 
(1)２次元スピン検出器の開発 
スピン検出器の２次元化のために、電子のスピンイメージングに最適なターゲットとなる単
結晶薄膜と電子入射条件を検討し、大型磁性単結晶薄膜をシングルドメインに磁化させるた
めの磁化制御装置を高分解能スピン分解光電子分光装置に組み込んだ。ターゲットへの電子ビ
ーム補正新たな偏向レンズの基本設計を行い、また現時点で２台の VLEEDのスピン検出性能を
最適化する電圧パラメーターを見出した。電子銃によるテストで、ターゲットからの反射イメー
ジをMCP上に結像することに成功した。また、微小な面積をもつ試料の磁気ドメイン内の電子構
造を決定するために、低振動マニピュレーターの設計と製作を行った。また、磁性薄膜の磁気ドメ
インを可視化するために、偏光顕微鏡の立ち上げも行い、強磁性体のテスト試料により性能を確
認した。さらに、微小な面積をもつ試料の磁気ドメイン内の電子構造を決定するために、低振動
マニピュレーターの改良と調整を行った。電子分析器との連動部分のアルゴリズムを新たに構
築し、光電子イメージの空間マッピング機能の実質的な速度を２倍近くに引き上げることに成



 

 

功した。 
さらに、稼働している高分解能スピン分解光電子分光装置の改良として、CWレーザー光源を
装置に導入するための光学系の設計と製作を行なった。試料の表面の粗さを克服してデータの
精度と質を向上させるため、レーザー光を微小スポット化するための集光光学系の設計し、試料
マニピュレーターの高安定化と微細制動の実現ために、装置各部の振動測定と位置エンコーダ
ーの導入を行なった。 
(2)強磁性トポロジカル絶縁体の基盤電子構造の確立 
強磁性トポロジカル絶縁体候補物質(Cr,Sb)2Te3 について強磁性の発現機構を解明するために、

高分解能 ARPESによりフェルミ準位近傍の電子構造を決定した。バルク価電子帯のキュリー温
度前後のバンド構造の変化を詳細に測定し、交換分裂構造を見出す。Cr ドープによるキャリヤ
数の変化を精密評価のために、様々な Cr 濃度試料についてフェルミ面マッピングを行った。交
換分裂の温度・Cr 濃度・キャリヤ数依存性について理論計算と比較し、強磁性機構を考察した。
ポンププローブ光源を用いて(Cr,Sb)2Te3の非占有状態のバンド構造を決定も試みた。さらに、非
占有状態をプローブする実験として、XMCD実験を行った。 
(3)新たな磁性トポロジカル物質の探索 
反強磁性トポロジカル物質も磁性によるディラック電子への影響を調べるうえで重要な物質
である。CeBi は TN=11 K と 25 K で段階的に異なる反強磁性相に転移する物質として知られる
が、軟 X 線 ARPESにより Z2=1の半金属であることを最近見出した。反強磁性転移と表面ディ
ラック電子状態との相関を調べるために、スピン分解 ARPESにより表面電子構造とスピンテク
スチャーの温度依存性を精密に測定する。反強磁性ドメインが３方向に形成されるため、レーザ
ー光を10 μm以下のスポットに集光できる縮小光学系を設計製作し、ドメインを分解したARPES
実験を行う。これにより反強磁性秩序と表面ディラック電子状態の関連性を明確化し、反強磁性
体のトポロジカル指数について知見を深めると共に、反強磁性ベクトルの操作による表面ディ
ラック電子状態の制御の可能性を検討する。 
 
４．研究成果 
(1) マイクロ ARPES装置の建設 
強磁性/反強磁性トポロジカル物質の、磁気構造に依存
した電子構造を解明するには、電子状態を磁気ドメイン
に分割して測定を行う必要がある。そのため本研究では
CW レーザーの微小スポット化と低振動マニピュレータ
ーの開発を行い、これと並行して放射光施設フォトンフ
ァクトリーにおいてマイクロ ARPES 装置の建設改良を
行った。K-B型ミラーを電子分析器の電子収束点の 50 cm
ほど前に設置し、それらの調整とアライメント行った。
測定試料の高精度マニピュレーター、電子分析器、K-Bミ
ラーの制御を一体化したプログラムと作成において、本
研究で開発していたレーザー集光システムと試料マニピ
ュレーターの制御機器とアルコリズムを導入し、放射光
において光電子像の空間マッピングシステムの作成を行った。図 1aに性能評価のために測定し
た Au のフォトリソグラフィーの光電子像を示す。このパターンのエッジ(図 1b,c)を用いて、現
時点において、横方向で 10 μm、縦方向で 12 μmという微小スポットを実現することに成功し、
建設したマイクロARPES装置が磁性トポロジカル物質の光電子分光におけるドメイン分割観察
に十分な性能を有していると結論した。(業績論文 M. Kitamura, SS et al., Rev. Sci. Instrum. 93, 
033906, (2022).) 

 
(2) 強磁性トポロジカル絶縁体(Cr,Sb)2Te3の強磁性機構とディラック電子分散 

MBE 装置で作製された (CrxSb1-x)2Te3 (x=0,0.07,0.15.0.35)の薄膜試料について Te 層をキャップ
することで大気中での持ち運びを可能にし、このキャップ層を真空中で取り去ることで清浄試
料表面を得て高分解能 ARPESと行った。その結果、価電子帯のホールバンド分散とフェルミ面
電子構造の明確な Crドープ依存性を見出した(図 2a,b)。Crは Sbと同じ価数で置換するため、バ
ンド全体のエネルギー位置は Crにより大きく変わらないにも関わらず、フェルミ面はキュリー
温度 TCの上昇に伴い、BZ の中心側へと伸びていく振る舞いを観測した。ARPES の結果から各
x組成のフェルミ面のキャリヤ数と状態密度を見積もった結果(図 2c)、RKKYモデルにより見積
もった TCは高ドープ試料(x=0.15,0,35)の TCの 7 割以上であったことから、(CrxSb1-x)2Te3における
高い TCには RKKY 機構によるキャリヤ誘起の強磁性相互作用が主要な寄与を担うと結論した。
さらに、(CrxSb1-x)2Te3の表面ディラックバンドの ARPES観測を行った結果、Cr ドーピングとと
もにディラック点のエネルギー位置が系統的に上昇しながらも、TC=192 K の高ドープ試料にお
いてもディラック電子分散自体が消失しない様子を観測した。この表面ディラック状態の温度
依存性を測定した結果、キュリー温度の前後で結合エネルギー0.2 eVに至るまでバンド分散に明
確な変化があることを観測した。このような広いエネルギー範囲で磁性によるディラック電子

 
図 1 (a)Au リソグラフィーパターン
の光電子強度マップ. (b)(c)横およ
び縦方向のエッジプロファイル 



 

 

分散の変化が観測されたのは
初めてである。以上の結果か
ら、(CrxSb1-x)2Te3は TCが 200 K
近くの高ドープ物質において
も非自明なバンド構造を保持
する強磁性トポロジカル絶縁
体であり、試料の磁性と強固
に結合したディラック電子状
態を用いたトポロジカル物性
の磁性制御に有用な物質であ
ると結論した。この研究成果
の論文作成は済んでおり、投
稿のために共著者の了解を待
っていると状況である。また
本物質については、電子バン
ドの非占有状態の情報を得る
ためにXMCD実験も行ってお
り、表面状態のギャップ形成
を示唆する結果を得た。この
結果については投稿した論文
が現在査読中である。 

 
(3) 反強磁性トポロジカル絶縁体候補物質希土類モノプニクタイドの電子構造の研究 
本研究を開始した当初、トポロジカル絶縁体に磁性を導入する手段は、母物質のトポロジカル
絶縁体の磁性イオンを置換するか、薄膜ヘテロ構造を作成し表面ディラック電子状態に強磁性
を近接させるかの２種類の方法しかなかった。それぞれの手法には、不純物や界面接合などによ
る擾乱という問題があったため、最初から磁性イオンを結晶に当量組成で含むトポロジカル物
質の開発が精力的に行われた結果、絶縁体では強磁性より反強磁性が安定することが圧倒的に
多く、反強磁性トポロジカル絶縁体の合成と物性探索に大きな注目があつまるようになった。こ
のような研究の潮流に先んじて、本研究は多様な磁気構造と電子構造のトポロジーを併せ持つ
希土類モノプニクタイド RXp(R:希土類, Xp:プニクトゲン)にいち早く着目し、研究を開始した。
まず、反強磁性 Z2半金属 CeBiにおいて、表面ディラック電子状態がネール温度以下でも消失は
せず、バンド分散の数が常磁性状態の２倍になる様子を観測した。この結果から、反強磁性秩序
化においても非自明なトポロジカル状態が保持されており、さらに表面ディラック電子状態に
は磁性イオンの周期による折り返し効果が大きな変調を及ぼすことを見出した(業績論文 H. 
Oinuma, SS et al., Phys. Rev. B 100, 125112, (2019).)。この CeBiにおいて明らかにできなかったポ
ロジーと磁性の関係性に深く踏み込むために、研究成果(1)で建設したマイクロ ARPES装置を用
いて、より単純な磁気構造を示す NdBi について反強磁性相における磁気ドメインを分割した
ARPES測定を行った。その結果、CeBiど同様のディラック電子状態を観測し、さらにそれが磁
気ドメインの秩序方向によって大きくギャップを開く様子を明確に観測した。さらに、フェルミ
面にもドメイン依存性があることを見出
し、ギャップの開くドメインでは C4対称
であったのが、閉じるドメインでは C2対
称に対称性が落ちる様子を観測した。こ
の対称性じょ違いは中性子散乱で報告さ
れていた磁気秩序と表面の方位の関係性
から理解できる。さらにこの反強磁性特
有の対称性に着目した結果、NdBiにおけ
る反強磁性相で観測されたディラック電
子状態は、時間反転対称性 Θと並進対称
性 TDの複合対称性 S=ΘTDによって保護
されており、それを破るドメイン表面で
ギャップが開いたことから、NdBiが反強
磁性トポロジカル絶縁体であると結論し
た 。 以 上 の 結 果 は 現 在 Nature 
Communicationsに投稿し(A, Honma, SS et 
al)査読結果を待っている状況である。本
成果による、表面ディラック電子状態の
観測により反強磁性トポロジカル絶縁体
を世界で初めて実験的に確立した。 
 

 
図 2 (Cr,Sb)2Te3 の(a)バンド分散, (b)フェルミ面, および(c)ARPES
から見積もった３次元フェルミ面. (d)TC=98 K 試料におけるディラ
ックバンドの温度変化と(e)その模式図. 

 
図 3 NdBi の表面ディラック電子バンドの磁気ドメイ
ン依存性. ドメイン A の表面では複合対称性 S=ΘTDが
破れるためギャップが形成される. 



 

 

(4) 磁性ディラック電子系と関連物質 
アクシオン絶縁体候補物質 EuIn2As2について、SX-および VUV-APRESにより表面とバルクの
電子構造を分離して完全に決定することに成功した。フェルミ準位近傍のバンド構造の温度依
存性を測定した結果、ネール温度以下でバンドの変調を見出し、第１原理計算との比較から反強
磁性相ではアクシオン絶縁体と予想されている磁気構造が形成されていることを示唆した。磁
性ディラック半金属母物質(Ba,Sr)Mg2Bi2について、マイクロ ARPES により BaMg2Bi2平坦面を
ピンポイント計測することで明瞭なバンド分散を観測することに成功し、さらに、表面に K を
吸着させてフェルミ準位を制御することにより、この物質が 3 次元ディラック半金属であるこ
とを明らかにした。また、SrMg2Bi2では明確なバンドギャップが観測され、自明な絶縁体相に転
移していることを明らかにした。このことは Ba と Sr の間にトポロジカル相転移点の存在を示
しており、価数やイオン半径の近い磁性イオンと置換することで磁性トポロジカル半金属相へ
転移する可能性を示唆する。さらに、Na3Biや Cd3As2などのこれまで発見されたディラック半金
属はどれも元素置換・相転移制御が困難で、大気中でも結晶が不安定だった一方、(Ba,Sr)Mg2Bi2

はこれらの問題をすべてクリアしていることから、磁性トポロジカル半金属の探索に有用なプ
ラットフォームであると結論した。本研究では、他に CaAuAsが新しいトポロジカル半金属であ
ることを明らかにした他、巨大磁気抵抗を示す Cu2Sb についてフェルミ面の３次元構造を
ARPESで明確に観測し、その起源となる電子ホールの補償構造を実験的にあきらかにした。 
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