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研究成果の概要（和文）：本研究は、直線／円偏光マイクロフォーカスVUVSX放射光を活用して角度分解光電子
分光 (ARPES) 測定および吸収分光 (XAS) 測定のあいちSRにおける実現と新規トポロジカル物質の探索を目的と
してすすめてきた。前者については、ビーム不安定性の抑制が課題として残されており、あいちSRにおける偏光
依存型VUVSX放射光イメージング分光システムについては、一定励起エネルギーのみでの利用に限定される状況
にとどまっている。後者については、層状MAX相化合物V2AlCにおけるラシュバ的なスピン分裂を示すスピン偏極
構造の存在や立方晶カイラル化合物NiSbSにおける特異な渦巻状電子状態の存在を見出した。

研究成果の概要（英文）：This study has been aimed at the realization of angle-resolved photoelectron
 spectroscopy (ARPES) and absorption spectroscopy (XAS) measurements by utilizing linear/circularly 
polarized microfocus VUVSX synchrotron light at AichiSR and the exploration of novel 
topological-materials. For the former, the polarization-dependent VUVSX synchrotron radiation 
imaging spectroscopy system in Aichi SR is limited for fixed photon energy, owing to the beam 
instability as remaining issue. For the latter, we found the existence of spin-polarization 
tangential to the Fermi surface with Rashba-type spin-splitting on the layered MAX phase compound 
V2AlC and the existence of unique helicoid electronic states on the cubic chiral compound NiSbS.

研究分野：物性物理学

キーワード： 光物性　トポロジカル物質　放射光　電子状態　光電子分光　吸収分光

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
トポロジカル物質は新規スピントロニクスデバイス開発におけるキーマテリアルである。本研究における偏光依
存型VUVSX放射光イメージング分光による新規トポロジカル物質の探索により、層状MAX相化合物や立方晶カイラ
ル化合物においてトポロジカル物性に起因することが期待される電子状態が見いだされた。これらの結果は、グ
ラフェン系では頭打ちとなっている機能特性に対して、新たな機能特性を加えたMXene原子層の創出やヘリカル
構造に特有の全空間方向における反転対称性の破れにともなう新たなバルクトポロジカル状態の発見につながる
ことが期待され、非常に重要な意義をもつ。

※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、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 トポロジカル絶縁体やワイル半金属に代表されるトポロジカル物質は、バルクのみでは実現
しない新規の物性を示すことから、次世代のスピントロニクスデバイス開発のキーマテリアル
として近年注目を集めている。トポロジカルな物性を支配する電子状態は、表面電子状態にお
けるラシュバ分裂やディラック点、ワイル点などのエネルギーおよび波数における特異点によ
り特徴づけられる．そのため、トポロジカル物質における電子状態を直接観測することができ
る強力な実験手段として知られる角度分解光電子分光法 (ARPES)がこれまで精力的に行われて
きている。特に、研究開始当初においては、３次元的なバルク情報と２次元的な表面状態の分
離、スピンー軌道相互作用やその対称性の分離、およびカイラル構造に起因する異常の特定ま
で詳細な議論を行なうことが可能となる直線／円偏光放射光を励起光として用いた ARPES 測定
の必要性が高まりつつある状況にあった。 
 
２．研究の目的 
 本研究は、直線／円偏光マイクロフォーカス VUVSX 放射光を活用して角度分解光電子分光
(ARPES)測定および吸収分光(XAS)測定を行うための、偏光依存型 VUVSX 放射光イメージング分
光システムを実現し、新規トポロジカル物質の電子状態におけるスピン／軌道／構造依存性を
実験的に明らかにすることを目的として行った。 
 
３．研究の方法 
 本研究は、あいち SR BL7U における VUVSX 放射光イメージング分光システムを偏光依存型へ
と拡張し、新規トポロジカル物質の電子状態を探索することを目的として行った。目的を達成
するために、あいち SR BL7U において縦偏光および円偏光放射光を利用するための調整を行っ
た。調整と平行して、211 型層状 MAX 層化合物 Cr2AlC、V2AlC における偏光依存 ARPES 測定を行
い、軌道対称性とその相互作用に対する知見を得た。また、312 型層状 MAX 層化合物 Ti3SiC2
をあわせて比較することで、MX-A 層間相互作用が電子状態に与える影響を調べた。次に、遷移
金属シリサイド TSi2 (T = Ta, Nb, V)における偏光依存 ARPES 測定を行い、カイラル構造特有
の全空間方向における反転対称性の破れと電子状態の関係について系統的な知見を得た。さら
に、TSi2とは異なるカイラル構造を有する立方晶カイラル化合物 NiSbS における測定により、
構造と電子状態の関係に対する知見を得た。 
 
４．研究成果 
①あいち SR BL7U における偏光依存 VUVSX イメージング分光システムの現状 
 偏光度の評価をグラファイトのC-K 吸収端におけるXASスペクトルの放射光入射角度依存性
から見積もった結果、縦偏光配置において予測される入射角度に依存しないσ*軌道成分が支配
的な XAS スペクトルが得られることを見出した。さらに、横偏光と縦偏光の放射光スペクトル
のアンジュレータギャップ依存性の比較から、縦偏光におけるアンジュレータギャップ値が計
算予測と良い一致を示すことが確認された。また、分光器調整を行い、さらにエンドステーシ
ョン架台位置の最適化調整によりビームフォーカスおよび分解能の向上に成功した。一方で、
アンジュレータ 8極磁場成分の影響による不安定性の励起などの問題から、あいち SR における
偏光依存型 VUVSX 放射光イメージング分光システムについては、一定励起エネルギーのみでの
利用に限定される状況にとどまっている。今後、偏光依存測定の定常的な実現のためには、八
極電磁石やマルチワイヤの設置による不安定性の抑制が課題となる。 
 
②層状 MAX 層化合物 Cr2AlC における準粒子状態バンド構造の観測 
 UVSOR-III BL5U とあいち SR BL7U における偏光依存配置の違いを利用した ARPES 測定の比較
により、Cr2AlC の電子状態における軌道対称性の分離に成功した。さらに、フェルミ面を形成
する dz2バンドにおいて明確なキンク構造が観測されることを見出した。この結果は、Cr2AlC
が強い電子−格子相互作用による電子相関の効果を受けた強相関層状化合物であることを示唆
すると結論づけた。 
 
③層状 MAX 相化合物 V2AlC におけるスピン偏極構造の発見 
 あいち SR BL7U における VUVSX 放射光 ARPES と東大物性研における直線／円偏光レーザーを
用いた ARPES 測定の比較により、MAX 相化合物の中でも最も優れた伝導特性を有する系として
知られる V2AlC においてフェルミ準位で交差するディラック的分散および 0.2 eV 近傍でノーダ
ルラインを観測することに成功した。さらに、東大物性研におけるスピン分解 ARPES 測定の結
果ノーダルラインより低結合エネルギー側のバンド分散においてラッシュバ的なスピン分裂を
伴うヘリカルなスピン偏極構造が存在することを見出した。観測されたスピン偏極構造はノー
ダルライン半金属におけるドラムヘッド状表面構造に帰結されるものと考えている。 
 
④312 型 MAX 相化合物 Ti3SiC2におけるディラック分散 
 MX 層の厚さが大きく、MX-A 層間の相互作用の効果が 211 型 MAX 相に対して系統的に変化する
ことが期待される Ti3SiC2において、UVSOR-III BL5U およびフランス SOLEIL Cassiopée ビーム
ラインの偏光可変 VUVSX 放射光を用いた偏光依存 ARPES 測定を行った。その結果、H 点近傍に



存在する板状の特異なフェルミ面および KM ライン上で軌道対称性が異なるバンドにより形成
される線形のディラック的分散の観測に成功した。 
 
⑤遷移金属シリサイド TSi2 (T=Ta,Nb,V) における螺旋状スペクトル強度遷移 
 全空間方向に対して反転対称性が破れたカイラル構造を有する遷移金属シリサイドにおける
直線偏光 ARPES を用いた系統測定の結果、d-d 電子間相互作用の強さにスケールしたスペクト
ル強度の螺旋状の遷移が存在することを見出した。 
 
⑥立方晶カイラル化合物 NiSbS における特異な渦巻状電子状態 
 理論からワイル半金属となることが予測されている立方晶カイラル化合物 NiSbS において、
ΓR ライン上に予測されるワイル点を起点とするような特異な渦巻状の電子状態が存在するこ
とを見出した。観測された渦巻状の電子状態は同様の結晶構造を持つ CoSi において報告されて
いるヘリコイドフェルミアークと類似することから、カイラル構造に由来した特異な表面起源
の電子状態を観測したものであると期待している。 
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