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研究成果の概要（和文）：　一軸歪印加を行うことで結晶の格子に歪を与えながら、角度分解光電子分光法
（ARPES）を行い、試料の電子状態の変化の観測を行った。当初、Pb1-xSnxTeのトポロジカル相転移などの観測
がねらいであったが、ARPES測定可能な状態での歪印可が困難であった。そのため、基板歪印可型やピエゾ素子
型、ねじ式の1軸応力印加ホルダを開発し、CDW物質1T-TaS2やトポロジカル絶縁体Bi2Te3での一軸歪印可ARPES測
定を行い、電子状態の変化をとらえることに成功した。
　この一軸歪印加試料ホルダは、放射光ARPES装置の共同研究ユーザーが利用でき、外場印可の実験ができる環
境を整備することができた。

研究成果の概要（英文）： The aim of this study was to observe changes in the electronic structure of
 the material by applying uniaxial strain to the crystal lattice and using angle-resolved 
photoemission spectroscopy (ARPES). For Pb1-xSnxTe, it was difficult to observe topological phase 
transitions by applying uniaxial strain. Consequently, we developed three uniaxial strain holders 
for use with ARPES measurement: substrate strain type, piezoelectric device type, and screw type 
uniaxial strain holders. Using these holders, we successfully observed changes in the electronic 
structure of the charge density wave material 1T-TaS2 and the topological insulator Bi2Te3 under 
uniaxial strain.
 The developed uniaxial strain sample holders for ARPES measurements can be widely used by 
collaborative researchers in ARPES apparatus equipped at our undulator beamline. In the environment 
established through this research project, it has become possible to perform ARPES measurements 
under various external fields.

研究分野：固体物性

キーワード： 角度分解光電子分光　一軸歪印可　外場印可　トポロジカル物質　CDW
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研究成果の学術的意義や社会的意義
　ARPESは、超高真空中で行う表面敏感な測定手法であるため、外場印可下で測定は難易度が高いが、この研究
課題を通し放射光ARPES装置において一軸歪印可のARPES測定手法を確立できた。一軸歪印可ARPES測定を用い、
CDW物質1T-TaS2のCDW抑制やトポロジカル絶縁体Bi2Te3の歪誘起で新しいトポロジカル表面状態の変化をとらえ
ることができた。
　さらに、試料ホルダに電極を装備させたことで、ホルダ上で電気回路を組むことができ、電場や電流、磁場印
可測定の可能性を広げ、国内で初めて放射光高分解能ARPESビームラインで、複数の外場印可測定を可能にし
た。今後、実際のデバイス開発に応用でき得る。

※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 

Pb1－xSexTe は、トポロジカル結晶絶縁体 SnTe と絶縁体 PbTe の
混晶物質である。トポロジカル絶縁体とはバルクが非自明なトポロジ
カル指数を持った絶縁体で、表面や物質境界に偏在した金属的エ
ッジ状態を持つ。トポロジカル結晶絶縁体は、その一種で空間群の
対称性に保護された表面電子状態を持つ物質である。SnTe は、空
間群𝐹𝑚3ത𝑚（No.225）で、L 点周辺のエネルギーギャップで、スピン-
軌道相互作用によりバンド反転を起こしている絶縁体である（図 1）。
バンド反転があるため、バルクは非自明なトポロジカル指数を持ち、
さら結晶構造のミラー対称性からその対称性に守られた金属的な電
子状態がその物質表面に現れる(図 2)。一方、PbTe は、結晶
構造とバンド構造は同様であるが、スピン-軌道相互作用によ
るバンド反転は無く、通常の いわゆる”Trivial”な絶縁体であ
る（図 1）。バルクエッジ対応から、この間の混晶系 Pb1－xSnxTe
では x = 0.8～0.6 でエネルギーギャップが閉じるトポロジカル
相転移が起こる（図 3）。また、PbTe は、a 軸方向に２％の格
子定数の減少をさせると、バルクのギャップがほとんどゼロの
ディラックセミメタル近傍となる。これは 1 軸応力印加によるト
ポロジカル相転移を示唆する（図４）。 

トポロジカル結晶絶縁体 SnTe のミラー対称性を破ること
は、トポロジカル表面状態を破ることであり、電場や磁場を与えること
により試みられている。PbTe/SnTe 接合を作ることでその境界で結晶
構造が乱れミラー対称性を破れ、その特異な磁気抵抗効果が報告さ
れている[Phys. Rev B 98, 161301(R) (2018)]。また 3 次元トポロジカル
絶縁体に磁場をかける時間反転対称性を破る操作や 3 次元トポロジ
カル結晶絶縁体にミラー対称性を破るような”外場”を与えると、金属
表面状態にはギャップが生じ、2 次元のトポロジカル状態は消える。一
方、試料端 に 1 次元的なトポロジカル金属状態が残留することが理論
的に予測され、Bi 単結晶で実験的に観測された[Nat. Phys. 
14,918(2018)]。 

バンドの状態を調べることができる角度分解光電子分光（ARPES）測
定は、近年ではディラック・ワイル電子系やトポロジカル絶縁体の研究に
その威力を発揮している。しかしながら、ARPES 測定は、測定環境の乱
れに影響を受けやすく、電場、磁場印加下での測定は不可能である。他
の外場として、試料への圧力印加下での測定は、超高真空中での加圧
機構を導入することや測定表面が開放されていることで正確な加圧が困
難ではあるが、測定環境の乱れは少ない為、いくつかの方法で結晶中
の応力変化を与えて ARPES 測定が試みられている。測定試料を薄膜化し、基板結晶状にエピタキシャ
ルに成長させる際に基板結晶との格子定数のミスマッチを利用し、面内応力を変化させる方法[Phys. 
Rev B 95, 224507 (2017)]や、測定試料を固定する試料基板を何らかの方法で変形させ、結晶表面や
内部の応力を与える方法で、ARPES 測定が成功している[例えば Nat. Commun., 9, 4535 (2018)]。 

 
２．研究の目的 

我々は ARPES 測定が可能、かつ、対称性を破る操作を行うには 1 軸応力印加が適しており、応力
印加により、トポロジカル相転移や高次トポロジカル相が現れる Pb1－xSnxTe は、最適な測定試料と考え
た。（100）方向への応力印加により格子定数が変化することでトポロジカル相転移や結晶に歪を与える
ことで様々なトポロジカル相が出現するため、物理的に興味深い。このようなトポロジカル物質において
応力印加下でトポロジカル相転移や相転移点でのディラック点の変化の観測し、トポロジカル物質の表
面・バルクの電子状態の外場からの影響を解明する。 

この研究課題推進の過程で、広島大学放射光施設（HiSOR）の高分解能 ARPES ビームライン装置に
おいて一軸応力印加 ARPES 測定のシステム構築を行う。これらを広く共同研究ユーザー公開し、ユー
ザー利用可能な外場印可 ARPES 測定システムの整備を行う。 
 
３．研究の方法 
[一軸応力印加ホルダの開発] 

ARPES 測定は、HiSOR BL-9A の装置で行った。光電子分光装置と
ビームラインは、我々が中心となり、立ち上げ、改良、整備を進めてきて
おり、研究期間中には微小集光ミラーの設置と新型のディフレクタタイ
プ光電子アナライザへの更新を行った。また ARPES 測定ステージは、
電子放出角度を調整するためにアジマス角とチルト角を調整できる試
料ステージが付いているが、それに加え 8 端子電極を装備したステー

 
図 3: Pb1－xSexTe バンド模式図。 

 
図 1: PbTe と SeTe とバルクバンド構造。
〇は Te 3ｄ成分。 

 
図 2: a)SnTe のブリルアンゾーン b)表面バンド構
造[Nature Communications 3,982(2012)]。 

 
図４: PbTe のバンド計算の結果
（左）と a 軸の格子定数を 2％減少
させたバンド計算結果（右）。 

 
図５: 一軸応力印加用試料ホルダ。 



ジを導入し整備を行なう。それを利用し、ピエゾ素子による歪印可ホルダを開発・作成する。図５に当初
計画していた一軸歪印加用試料ホルダの略図を示す。成形した測定試料を設置し、ピエゾ素子により
ピストンを押すことにより圧力を試料に掛ける予定だったが、均等に圧力をかけることが実際の測定試料
では困難であった。また試料は機械研磨試料も測定することを考慮し、試料アニールが可能な手動式
歪印可ホルダも開発した。試料の清浄表面は破断でも可能であるが、再現性を向上させるために超高
真空中での真空中の Ar イオンスパッタと通電加熱によるアニールで行うこともある。そのため、素材や
構造を考慮し、開発を行った。さらに、へき開や破断による表面クリーニング試料に使用できる基板に歪
を与えるタイプの歪印可試料ホルダも開発した。 
[測定試料 Pb1－xSexTe の作成、成形、研磨：角度分解光電子分光測定の実施] 
 Pb1－xSexTe についてトポロジカル相転移近傍の試料を育成し、[001]を測定面に（100）方向の圧力印
加ができる試料を成形、研磨し準備を行った。 加圧ホルダに設置し、加圧試験、清浄表面作製のため
にスパッタ・アニールの試験を行った。 また、基板に歪を与える方法や押しネジなどによる手動の加圧
に切り替えて測定も行った。 
 測定準備槽にて、Pb1－xSexTe の清浄表面作成を行い[100]面での測定を L 点周辺（表面 BZ では𝑋ത点
周辺）のバンド分散の測定を行った。Pb1－xSexTe の ｘ～0.35 の試料はトポロジカル相転移近傍にある
と考えられるので、一軸応力印加によるバルクバンドの観測を行い、表面状態の分散の変化をとらえる
ことを目指した。 
[層状試料の測定] 
 トポロジカル絶縁体 Bi2Se3 や電荷密度波（CDW）物質１T－TaS2 は、比較的柔軟性のある層状物質
であるため、試料基板に歪を印加する試料ホルダでの歪印可が比較的容易と考え選択、測定を行った。
これらの試料は ARPES での測定例も多く、我々も測定経験があるため、歪印可前後でのスペクトルの変
化を捉えやすく、考察も容易であると考えた。 
 
４．研究成果 
[Pb1－xSnxTe の試料準備と歪印可測定１] 
 本研究では、初めに Pb1－xSnxTe の研究を進めるために、ブリ
ッジマン法で Pｂ0.6Sn0.4Te 単結晶とブリッジマン法と化学気相輸
送法により SnTe 単結晶のサンプル作成を行った（写真１）。得ら
れた単結晶では明瞭な Laue 像を得ることができ、 結晶方位を
確定できた。測定表面[001]は、ラウエ像で方位を 1°以内で合
わせた後、一部は真空内での破断用に成形しサンプルホルダ
に固定。残りを大気中で、２００倍の光学微分干渉顕微鏡で大
きな傷の無い滑らかな表面が観測できる程度に機械研磨を行
った。洗浄、固定後、真空導入し、400℃・3 時間の脱ガス後、2
ｋV/5 分間の Ar イオンスパッタと 450℃・20 分間でのアニール
を 3 回程度繰り返すことで清浄化を試みた。その後 LEED 測定
を行ったところ、明瞭な LEED スポットが得られ ARPES 測定が
可能な表面が得ることができたと判断した。 
 歪印可前の測定は、過去の研究例[Nat. Phys., 8, 800 (2012)]
から励起光エネルギーhv ～ 22 eV 測定温度 20Ｋで行った。
𝑋ത点（バルクの L 点）周辺で測定して得られた SnTe と Pｂ

0.6Sn0.4Te のフェルミ面 ARPES 像を図 6 に示す。両者ともにスペ
クトルは得られたが SnTe は、フェルミ準位（EF）に達する 2 本の
ホール型金属的バンドが観測できたがバルクバンドと表面バン
ドの明瞭な分離ができなかった。これは、SnTe が価電子帯頂上
に EF を持つ p-type になっているためであると考えられる。一
方、Pｂ0.6Sn0.4Te は、E = - 0.05 eV 付近に価電子帯頂上が観測
できる、バルクのギャップを持った絶縁体であり、そのバルクギ
ャップ内に EF に達する金属的なバンドが得られた。これはトポロ
ジカル結晶絶縁体特有の金属的表面バンドである。そこ
で、全部品がＭｏである一軸圧力印可ホルダを製作した。
Ｍo ネジとレバーを利用した、加圧型を準備、測定を試み
た（写真２）。これを使用する場合、接着剤を使用するタイ
プのサンプルホルダでは不可能であった真空中の 400℃
での試料アニールが可能となり、機械研磨試料であっても
ARPES 測定が可能となった。また加圧用のネジを真空中
で操作することで、in-situ での応力変化を可能にした。そ
こで、Pｂ0.6Sn0.4Te について、真空中で応力変化をさせ、
同様に測定を行った。結果を図７に示す。加圧後のスペク
トルは、表面バンドが不明瞭になる変化が見られたが、そのバンドのエネルギー値やバルクバンドギャッ
プの大きさ、フェルミ波数の変化などがほとんど見られなかったため、応力印加によるスペクトルの変化

 
写 真１ : ブ リ ッ ジ マ ン 法 で 作 成し た  Pb 

0.6Sn0.4Te(左)単結晶と化学気相輸送法で作成
した SnTe(右)単結晶。 
 

 
図６ : 𝑋ത点の (左上 )SnTe のフェルミ面 (左
下 )SnTe の ARPES イ メ ー ジ ( 右 上 ) 
Pb0.6Sn0.4Te のフェルミ面(左下) Pb0.6Sn0.4Te の
ARPES イメージ 

 
写真２:レバー加圧型応力印加ホルダ 
図７（左）加圧前と（右）加圧後の 𝑋ത点の Pb0.6Sn0.4Te
の ARPES イメージ 



と結論付けられなかった。この測定を実施する中で、このホルダを使用す
る試料は、正確に幅 2 mm に成形し、固定する必要があるが、試料アニー
ルを繰り返し行うと昇華によって試料が小さくなり、正しく加圧できていな
いという問題が発生した。また、400℃から 20K への温度変化で Mo 部品
が脆弱になり、部品が割れる不具合が出て、繰り返しの測定ができず、再
現性の確認ができない事例が出た。 
[基板歪印可型ホルダと電極システムの開発] 

そこで、試料基盤を変形させることで応力印加する方法に切り替え、そ
のホルダの開発を行った。ネジとヒンジにより、厚さ 0.3～0.5ｍｍのシート
状のサンプル基盤を曲げることにより、その上に張り付けたサンプルに応
力を印加する方式のホルダを開発、作成した（写真３）。真空内での、応
力を可変させること考え、サンプルホルダ正面から応力可変用ネジを操
作できる様にした。加圧方向から減圧（伸長）方向まで応力を変化させる
ことが可能である。応力変化を与えることが可能かを確かめるため、層状
CDW 物質の１T-TaS2 を使い、検証測定を行った。この試料は比較的薄く
柔軟性があり、形状加工もしやすいため、また、応力印加で CDW 転移点
の変化が期待できるためこの試料を選択した。 
 初めに応力印加ホルダ上で、４端子抵抗率測定を行い、転移点の変化
を観測する。そのために既存の３軸回転マニピュレータのステージを改造
し、真空槽外につながる電極８極を設置。試料の角度調整を行いながら、
電圧、電流の印可、測定ができるようにした（写真４）。また、その電極に
正しく接触でき、かつ、サンプルトランスファーや温度変化測定が可能な
サンプルホルダを新たに開発し（写真５）、サンプルホルダ上で電気回路
を組むことでの測定サンプルへの外場印可 ARPES 測定や、同時の電気
的な測定を可能にした。この電極ホルダ上には、上記の応力印加ホルダ
も設置可能である。 

電極マニピュレータ、電極サンプルホルダを用い４端子抵抗率測定を
１T-TaS2 に対して、行った。歪印可ホルダに接着した試料に配線を行い
（写真６）、測定を行った例を図８に示す。350K 付近の
Incommensurate（IC）-CDW 相 と Nearly Commensurate
（NC）-CDW 相の相転移、200K 付近にみられる NC-CDW
相と Commensurate（C）-CDW 相のヒステリシスを持つ相
転移が観測され[Phys. Rev. Lett. 32 882 (1974), Adv. 
Phys. 24 196 (1975)]、電極ホルダ上で抵抗率測定がされて
おり、これらの電極システムが正しく作動することが分かっ
た。さらに、同一試料において伸長（減圧）方向での歪印
加下を行い、抵抗率測定の結果、特に降温過程の NC-
CDW 相と C-CDW 相の相転移点において応力印
加下で、相転移温度が５～１０K 程度低下すること
が分かった（図８）。これは、格子に歪を印加するこ
とでネスティング条件が変化し CDW 転移が抑制さ
れるためと考えられる。。 
[CDW 物質１T-TaS2 の歪印可測定] 

この歪印可ホルダを用い、１T-TaS2 に対してΓ-
M 方向の ARPES 測定を行った。初めに歪印可無
しの IC-CDW 相と C-CDW 相の ARPES スペクトル
を図９に示す。C-CDW 相に転移すると CDW ポテ
ンシャルによりエネルギーバンドの畳み込みが生じ、ARPES スペクトルでは、強度の再分配が起こる。そ
こで IC-CDW 相ではスペクトル強度が観測されないΓ点周辺の EF 近傍のスペクトル強度をプロットする
ことで、転移点を判断することにし、応力印加前と応力印加後の降温過程で ARPES の温度変化測定を
行った。図 9（左）と（中）のＡＲＰＥＳスペクトル中に示された四角内の積分強度の変化を図９（右）に示す。
IC-CDW 相と C-CDW 相の転移点１６０K 付近で両方とも強度が増加する様子がとらえられたが、急峻
に強度が増加する温度が、歪印可有りの場合は無しの場合に比べ５K 程度、低温側にシフトすることが
分かり、この結果は図８で示した抵抗率測定の結果と矛盾がなく、シフトする温度幅も同程度であった。
このような ARPES での CDW 転移の抑制の報告例はなく、今後、歪量などとの相関を観測・考察する予
定である。 
[Pb1－xSnxTe の歪印可測定２] 
 このように基板に歪を印加するホルダでは、歪印可が正しく行われているので、
Pｂ0.6Sn0.4Te を[001]面、また SnTe を[110]面で歪が印可されやすいように薄板状
に加工し、試料基盤に導電性接着剤で固定、トップポストにて破断を行い
ARPES 測定を試みた。SnTe の L 点を観測できる励起光エネルギーhv ～ 12eV 
を選択し、測定温度２０Ｋで測定した ARPES 測定の結果を図１０に示す。L 点付
近のトポロジカル結晶絶縁体特有の表面バンドの観測を試みたが、[100]面と同

 
写真３: 基板歪型応力印加ホル
ダ。 

 
写真４: 8 極電極付マニピュレ
ータ。 
 

 
 
 

 
写真５: 8 極電極サンプルホル
ダ。 

 
写真６：抵抗率測定用に歪印可ホルダ上に配線した
1T-TaS2試料。 
図８:歪印可前後で測定した 1T-TaS2の抵抗値。 

 
図９:1T-TaS2のΓ-M方向の（左）370K IC-CDW相 (中)20K 
C-CDW 相での ARPES イメージ（右）スペクトル四角内
の積分強度の温度変化。 

 
図１０: SnTe [110]面、
L 点付近での ARPES
イメージ。 



様に、EF に達する金属的バンドとバルクバンドと
の分離が困難であった。また歪印可前後での変
化は、議論しうるデータは得ることができなかっ
た。測定後の試料を確認したところ、試料の割れ
や基板からの剥がれが確認され、正しく歪印可
が行われなかった可能性がある。Pb1－xSnxTe は、
硬く脆い物質であり、この基盤に歪を与える形で
の歪印可方法では困難であったと判断した。 
[トポロジカル絶縁体 Bi2Se3 の歪印可測定] 
 トポロジカル物質での歪印可 ARPES 測定を目指し、EF 位近傍Γ点にディラック表面状態を有し、比較
的柔らかい層状物質 Bi2Se3 で測定を行った。基板に歪を印加するタイプのホルダにΓ-M 方向に伸長
させる歪を与える様に試料を設置、真空中でのトップポスト法で劈開し、清浄表面を得た。ネジを操作
することで真空中にて、歪を変化させた ARPES 測定結果を図１１に示す。トポロジカル絶縁体でのディ
ラック表面状態が観測されているが、歪有のスペクトルでは、上部コーンがフェルミ順位側にシフトして
いるように見える。詳細をために kx = 0(Γ点)での ARPES スペクトルを比較すると、歪印可前に E = - 
0.326 eV の構造は、歪印可後、低エネルギー（高結合エネルギー）側に 4 meV 程度シフトしている様子
が見られた。これは、D. Flötotto らの報告と同様のエネルギーシフトと考えられる[Nano Lett. 18 
5628(2018)]。一方、歪印可前、E ～ 0.3 eV に観測される２つ
の構造は、歪印可後は、２つの構造のエネルギー差は増大し
ている様子が見られ、これは、歪印可後にディラック点にギャッ
プが生じている、もしくは、何らかの原因で、元々存在したエネ
ルギーギャップが増大している様子を観測しているものと考え
られる。前者の場合、トポロジカル相転移の可能性があり、後
者の場合は、歪により試料の表面（観測している面）と裏面の
表面状態の相関が大きくなる効果によりギャップが増大した、
などが考えられる。トポロジカル絶縁体においても、今回
HiSOR BL-9A 用に開発した歪印可ホルダによって、一軸歪が
印可でき電子状態の変化を観測できた。 
[ピエゾ素子型歪印可ホルダの開発] 
 剥片形成が難しいものや Pb1－xSnxTe のように成形しても脆い試料では、基板を通した歪印可が困難
であることが分かったため、当初の目標であった手動式とピエゾ素子を使った応力印加の切り替えの可
能な試料ホルダを開発した。圧力方向と伸長方向の応力印加が行え、様々の大きさのサンプルに対応
できるように、ギャップ調整ネジを備えたホルダで、ピエゾ素子に印可する電圧の影響を ARPES 像に与
えないためにシールドカバーを備えた構造をしている。ピエゾ素子は、小型で比較的強力な積層圧電
アクチュエーター（トーキン社製）を使用した。ピエゾ素子はスクリューピストンと交換することができ、手
動印可型と圧電素子印可型の組み換えを可能にした。圧電素子では、駆動電圧を DC 0～120V まで
変化させることで in-situ での印可する応力を可変させることができ、設計上は、約 20MPa までの応力印
加できる。一方、手動型は、圧電素子型では不可能な、400 ℃程度までの試料アニールができ、機械
研磨試料の測定を可能にしている。これらのホルダは、2×2×2 mm3 程度に試料成形してあれば、試料
を所定の位置に設置でき、加圧が可能であるところまでは確認した。実際の ARPES 測定は未実施だが、
70 V までの電圧印可では、ARPES イメージへの影響はみられなかった。また、部品の組み替えで、伸
長（減圧）方向にも応力印加ができ、試料形状や固定方法を工夫することで、測定が可能になる。これ
らにより、HiSOR BL-9A での一軸応力印加 ARPES 測定の環境が整えられたと考えている。 
 

この研究課題を通し、8 極の電極ホルダのシステムを開発でき、試料ホルダ上で、簡易の電気回路で
あれば、駆動させることができるようになった。これら外場印可 ARPES 測定システムを利用できる放射光
高分解能 ARPES ビームラインの例は国内では初めてである。これら開発したシステムを使って、基礎物
性研究だけではなく、駆動状態でのデバイスの電子状態や、応力印加状態での物質の電子状態の研
究など様々な応用測定が高分解能 ARPES で可能となる。ユーザーにも広く公開し、今後、HiSOR での
ARPES 測定の応用の幅を広げられるものと考えている。 

 
写真７: 開発したピエゾ素子型応力印加ホル
ダ（左）測定時（右）カバー下の構造。 

 
図１１: Bi2 Se3Γ-M 方向の（左）歪無し (中)歪有りでの ARPES
イメージ（右）kx = 0(Γ点)での ARPES スペクトル。 
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