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研究成果の概要（和文）：トポロジカル物質を核磁気共鳴(NMR)法で研究し、この領域を開拓する重要な成果が
得られた。①圧力誘起ディラック半金属候補である黒リンにおいて、ランダウ準位n=0(ゼロモード)の存在を示
す磁場効果の実験的証拠を得た。②圧力誘起トポロジカル近藤絶縁体(TKI)候補であるSmSについて、半導体状態
での電子相関とバンド構造を定量的に議論し、2GPa超高圧相での反強磁性秩序機構が遍歴描像で理解できること
を示した。③TKI候補であるSmB6と複数のEuワイル半金属候補物質の測定で飛躍的な成果を得た。④ベイズ推論
と第一原理計算の先駆的導入により、これまで到達できなかった高い信頼性と深い議論を可能にした。

研究成果の概要（英文）：Topological materials have been studied by a nuclear magnetic resonance 
(NMR) technique, and important results have been obtained that open up this area of research. (1) We
 obtained experimental evidence of magnetic field effects in black phosphorus, a candidate material 
for a pressure-induced Dirac semimeal, indicating the existence of the Landau level n=0 (zero mode).
 (2) In the pressure-induced topological Kondo insulator (TKI) candidate material SmS, we 
quantitatively discussed electronic correlations and band structure in the semiconducting state and 
showed that the mechanism of antiferromagnetic ordering in a high-pressure phase above 2 GPa is 
understood within the itinerant picture. (3) We have made significant progress in the measurements 
of TKI candidate SmB6 and several Eu Weyl semimetallic candidates. (iv) Pioneering introduction of 
Bayesian inference and first-principles calculations enabled high reliability and detailed 
discussion previously unattainable.

研究分野：実験固体物理学

キーワード： ディラック半金属　トポロジカル近藤絶縁体　核磁気共鳴　高圧　ベイズ推論　第一原理計算　ワイル
半金属

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
①-④は研究成果欄と対応：①NMR測定によるゼロモード観測が、ディラック電子の存否とその次元性の判断に有
効であることを示した。②長年不明であった半導体状態におけるクーロン斥力、バンド幅やギャップ等について
初めて微視的かつ定量的な議論を行った。局在描像による磁気秩序が多い希土類化合物において、SmSはそれに
適合しないことを示す実験的証拠を得た。③SmB6の表面由来の特性や、EuMg2Bi2、EuP3等の磁気秩序構造や内場
の磁場変化を測定する技術に躍進があった。④計算による状態密度や電場勾配と実験データとの比較、ベイズ推
論によるデータの成分分離や実験の効率化に多大な可能性があることを示した。

※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 
金属中の伝導電子は全て同一と考えられがちだが、実際は見かけの質量が通常金属の 1000 倍
にも達するもの(重い電子系)や、逆にまるで質量が無いかの如く振る舞うものがある。後者はデ
ィラック電子と呼ばれ、物質中を高速で移動することから、次世代の低消費電力型高速デバイス
等への発展が期待される。ディラック電子物質は、基礎科学的興味と応用のポテンシャルの高さ
から精力的に研究がなされている。ディラック電子はグラフェンの他、２次元層状物質の有機導
体-(BEDT-TTF)2I2などにおいて現れる。しかし、その発生には 
• エネルギーと電子の波動性を示す波数の間の線形バンド分散 
• その分散の先端(ディラック点)がフェルミ準位近傍にあること 
が要件となり、自然状態のままこれらを満たす物質は少ない。そのため、物質を圧縮することで
バンド構造をチューニングできる圧力効果が大変有効であるが、問題は高圧下においてそのバ
ンド分散を観測できる実験手段が殆どないことである。 
また、ディラック電子が出現する別の物質系にトポロジカル絶縁体(以降 TI と略記)がある。
特に、申請者がこれまで研究を続けてきた近藤半導体が、電子間の強い相互作用の結果としてTI
となる強相関TI 物質であるとして注目されている。しかし、TI においてディラック電子が出現
するのは試料表面であり、その観測法には自ずと制限が生じる。また、角度分解光電子分光
(ARPES)等の表面敏感な実験手法は高圧下測定に不向きであり、高圧下でバンド分散を観測で
きないという同じ問題が生じる。 
 
２．研究の目的 
〔学術的問い〕 
a) 高圧下においても電子バンド構造を観測できないか。またそれは、フェルミ準位近傍の微細
なバンド構造を敏感に検出するために、低エネルギーな特性を持つプローブであることが
理想である。 ・・・〔研究の第一段階〕 
b) TI における表面伝導(ディラック電子)の寄与を高圧下でも検出できる新たな実験手法はな
いか。 ・・・〔研究の第二段階〕 

これらを解決する新たな実験手法を確立し、ディラック電子研究を大きく推進させる。 
 
〔目的〕 
本研究では、低エネルギープローブであり高圧下測定も可能な核磁気共鳴(NMR)測定に、第一
原理計算と特異なランダウ準位に基づく解析と、その他独自技術を組合わせ、ディラック電子が
生じるバンド構造とそれが引き起こす現象を精査する。 
 
３．研究の方法 
○ ディラック電子(或いは TI)研究において重要な次の 3物質を対象とし、それぞれに重要な位
置づけをする。NMRに高圧技術やその他独自技術を組合せ、当該分野を推進する。 
 
黒リン …圧力変化によって通常半導体から半金属状態に転移し、ディラック状態形成の様
子をつぶさに追跡できる理想的な 3 次元ディラック電子物質である。しかし、伝導電子密度
が少ない半導体状態では NMR 測定が難しく、その問題を克服し、本研究では NMR 測定と
解析を徹底的に行 い、電子バンド構造の分析精度を極めるための標準物質と位置付ける。 
 
SmB6 …代表的な強相関 TI 物質候補であり、ARPES 測定等により常圧でディラック状態形
成が報告されている。本研究では、核スピン拡散(一種のスピン流)を介する表面特性伝播の
機構を新たに考慮し、TI 特有の表面伝導の寄与がNMRによって如何に検出されるかを検証
する標準試料と位置付ける。 
 
SmS …SmB6と同様、'60 年代より知られる典型的近藤半導体で、数少ない強相関TI 物質の
候補。通常の SmSは NMRに適さず、同位体 33S 濃縮試料を用いることでNMR測定を可能
にする。本物質最大の特徴は、2 つの圧力スイッチング効果、つまり 0.6GPa の高圧下で非
TI－TI 転移 (Sm 価数転移)、2GPa で非磁性－磁性転移を示すことで、その前後を比較する
ことで効果的に TI 特性、磁気的効果を抽出することができる。 
 
○ 実験手法上の改良だけでなく、データ解析にも独自性を追求する。NMR 測定による核スピ
ン格子緩和時間とナイトシフトはフェルミ準位近傍の電子状態密度に密接に関係する量だが、
過去の殆どの NMR 研究では非常に単純化された状態密度モデルに基づき解析されていた。
本研究では第一原理計算による現実的な状態密度に基づく解析手法を導入し、バンド構造解
析の精度を高める。 
 



○ 表面領域の観測が重要なTI 物質研究を可能にするために、強相関 TI 物質を中心に表面特性
を検出する NMR 実験手法を開発する。具体的には、NMR 測定では信号強度は観測する試
料領域の体積に比例するため、表面領域の体積分率を強調することが問題解決の糸口となる。
つまり、試料のナノサイズ化（薄膜やナノ粒子など）の導入を試みる。 
 
４．研究成果 
1) 黒リンの半金属状態(1.63GPa)において、磁場増大に伴ってフェルミエネルギーEF近傍の状
態密度が異常に増強される事実を見出した。核スピン－格子緩和率 1/T1を温度 T で除した
1/T1T は、EF近傍の状態密度の二乗に比例する物理量である。我々は、31P-NMR 測定によっ
て得られた 4.2K での 1/T1T が磁場増大に伴って増大する極めて珍しい現象を見出したが、
これが 3 次元ディラック電子系に特有のランダウ準位 n=0(ゼロモード)に相当する状態密度
の磁場依存性を考慮することで説明されることが分かった。実際、1/T1T の増大は理論的に
予測される磁場の二乗に近い。また、1/T1T の温度依存性がランダウ準位 n=0 と n=1 を考
慮することで良く説明されることも、上記の理解が妥当であることを強く支持する。本結果
は、NMR 測定によってゼロモードを観測しその磁場依存性を調べることが、ディラックフ
ェルミオンの存否とその次元性の新たな判断基準となることを提言するものとなった。本研
究では、長谷川氏(兵庫県立大院理)から理論的サポートを受け、主に Fujii et al., Phys. Rev. 
Lett. 130, 076401 (2023)にて結果を報告した。また、半導体－半金属転移圧力により近い
1.40GPa においても 1.63GPa の結果と同様の磁場、温度依存性が観測されたが、定量的な差
があり、その差はディラックフェルミオンのフェルミ速度の違いとして理解可能であること
を示した。 
2) 33S 同位体で 98%まで濃縮した SmS 粉末試料を用いて、1.5̃4.2GPa の高圧領域で 33S-NMR
を行った。測定試料は芳賀氏(原研先端研)の提供により、3GPa 以上の高圧下実験は北川氏
(東大院理)との共同研究である。低温下で半導体基底状態を示す1.5GPaの圧力下において、
実験で得られた 1/T1 の温度依存性を周期アンダーソン(PAM)模型に基づいた計算との比較
を行い、バンド幅、ギャップの大きさ、相関エネルギー、混成エネルギーについて半定量的
な知見を得ることに成功した。また、同様に強相関TI 物質候補物質である SmB6(常圧下)の
実験結果についても同じ解析法で比較を行うことで、SmS(1.5GPa)は SmB6よりも小さいバ
ンド幅、ギャップをもつことが分かった。PAM模型に基づく計算は武藤氏(島根大総合理工)
との共同研究である。低温下で磁気秩序状態を基底にもつ 3.2GPa 以上の高圧下データから
は、磁気秩序機構が弱い遍歴反強磁性体の範疇で理解できることが結論された。具体的には、
局在電子系の磁気秩序温度以上で通常見られる磁化率の Curie 則が全く観測されず、また
4.2GPa の高圧域まで、100K 以上の高温状態は 1.5GPa の弱相関状態と大きく変わらないこ
とが示された。これらの結果は、主に Yoshida et al., J. Phys. Soc. Jpn. 93, 013702 (2024) に
て報告した。 
3) SmB6の単結晶試料について磁場印加方向を精密に制御した 11B-NMR測定を行い、約 10K以
下では混成の発達だけでは理解できない現象が観測され、低温下では新たな電子状態が出現
している可能性を示唆した（Nishikawa et al., Interactions 245(1) 17 にて報告）。単結晶試料
は伊賀氏(茨城大院理工)の提供による。また、同試料の 11B-NMRと 10B-NMR 測定結果の比
較から、低温で現れる異常な低エネルギー揺らぎの増大は、核スピン拡散 (核スピン流)の寄
与であることを明らかにした。この核スピン拡散は強磁場中でも観測されることから、試料
中に含まれる磁性不純物というよりは本質的な表面特性に起因している可能性が高い。さら
に、表面領域の信号を強調できる薄膜試料のNMR測定に初めて成功した。11B-NMRの予備
測定段階では、表面由来の核スピン拡散機構に合致する結果が得られている。エピタキシャ
ル結晶性による薄膜試料は宍戸氏(大阪公立大院工)の提供による。薄膜試料の NMR 測定は
過去に報告例が殆どなく、本成果は将来の新しい研究領域を開拓するものである。 
4) 複数の反強磁性 Eu 化合物の Eu-NMR測定を行った。これらの内、-EuP3と EuMg2Bi2は反
強磁性状態に磁場を印加することによって強制強磁性状態が誘起され、バンド分裂によって
ワイル点が EF近傍に出現する、磁場印加によって制御可能な磁性ワイル半金属であると期待
される。加えて、EuZn2P2は磁場の印加によって大きな負の磁気抵抗を示し、Eu2BiS4は一次
元構造を有する物質であるが、同様に比較的小さな磁場印加で強制強磁性状態に移行する。
一般に、磁気秩序状態で自発的な超微細磁場が存在するとき、外部磁場を印加しなくともゼ
ロ磁場 NMR が可能であるが、Eu の大きな磁気モーメントが揺らぐ Eu 磁気秩序物質の Eu-
NMR測定は、緩和時間が非常に短く信号観測が容易ではない。本研究では、反強磁性状態に
さらに磁場を印加することで磁気揺らが抑えられることに着眼し、小さな単結晶試料
(Eu2BiS4以外)でも信号観測を容易にした。さらに、共鳴周波数の外部磁場依存性を測定する
ことで、強制強磁性状態を Eu-NMR でも確認し、Eu 超微細磁場の磁場依存性を実測すると
ともにそれが生じる機構が内殻偏極によることを明らかにした。 
5)   第一原理計算を研究グループ内で自在に行える体制を構築し、特に(1)において 1/T1の実
験データが計算による状態密度を用いて再現できること、つまり計算結果の信ぴょう性の高
さを確認し、バンド構造の詳細について議論することを可能にした。また、第一原理計算に
よって得られた電荷分布に基づいて計算される観測核位置での電場勾配を、核四重極相互作
用の実験データ解析に有効利用した。 



強相関電子系のNMRデータ解析に先駆的にベイズ推論を導入し、特に(2)において、多成
分を含む実験データの成分分離と成分数の決定を信頼性高く実行可能にした。また、ベイズ
推論の導入によって、従来に比して大幅に少ないデータ数であっても NMR パラメータが精
度よく決定できることを示すなど、ベイズ推論と NMR 測定の組合せが新しい研究手法を開
拓する可能性を示した。ベイズ推論の導入については、岡田氏(東京大院新領域)や水牧氏(熊
本大理)等から支援を受けた。 
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