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研究成果の概要（和文）：本研究では、磁性層とディラック電子層が積層した層状磁性体を対象に、ディラック
電子特有の量子輸送現象を自発磁化で制御できる（弱）強磁性体の新規開拓を行った。スピンキャントによる弱
強磁性を示すBaMnX2では、X正方格子がわずかに歪み、面内方向に極性が生じることを見出した。この歪みは自
発磁化に加え、スピン軌道相互作用によりディラック電子にスピンとバレーのロック状態を引き起こすため、弱
磁場で特異な磁気輸送現象が発現する。また、磁性と強く結合する反強磁性体EuMnBi2では、Euサイトを他の希
土類元素で部分置換することで、自発磁化やフェルミエネルギーを系統的に制御できることを実証した。

研究成果の概要（英文）：In this study, we have explored novel (weak) ferromagnetic layered Dirac 
materials, where quantum transport phenomena can be controlled by spontaneous magnetization. In 
BaMnX2, which exhibits weak ferromagnetism due to the canted Mn spins, we found that the X square 
lattice is slightly distorted and in-plane polarity is generated. This distortion induces not only 
spontaneous magnetization but also spin-valley locking of the Dirac electrons via the spin-orbit 
interactions. This peculiar electronic state results in unconventional magnetotransport phenomena at
 weak magnetic fields. In the antiferromagnet EuMnBi2 exhibiting strong coupling to magnetism, we 
have demonstrated that the spontaneous magnetization and Fermi energy can be systematically 
controlled by partially substituting Eu ions with other rare earth ions.

研究分野：物性物理学

キーワード： 磁性ディラック半金属　自発磁化　異常ホール効果　スピン・バレー結合　ワイル磁性体　異常ネルン
スト効果

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本系の弱強磁性（スピンのキャント）の要因が、極性をもつ格子歪みであることを突き止めた結果、スピンと運
動量がロックしたディラック電子が実現していることを解明できた点は、当初の予想外であり、学術的に重要な
発見となった。さらに、この特異な電子状態と自発磁化の結合に起因すると思われる新しいホール効果やネルン
スト効果の兆候を観測できた点は、将来のデバイス応用に向けて重要な成果である。また、系統的なキャリア濃
度制御に成功し、熱電・熱磁気発電の最適化を実証した点は、磁性との強い結合と高移動度が両立する本物質系
は、幅広い応用用途が期待できることを示す結果となった。

※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 
トポロジカルなディラック・ワイル電子状態を有する磁性体は新奇磁気輸送特性を示すため、
スピントロニクスなど応用の観点からも注目を集めている。申請者が近年開拓した多層ディラ
ック電子系磁性体はこの好例であり、ディラック電子の高移動度を保持しつつ、局在スピンとの
強い交換相互作用のため、磁気抵抗効果や（量子）ホール効果を磁化により制御できる。しかし、
既存物質は反強磁性体のため、磁化を外部磁場により誘起する必要があった。将来のデバイス応
用に向けては、外部磁場がゼロでも発現する自発磁化により、ディラック電子の電気・熱輸送を
制御できる物質の開拓が望まれる。 
 
 
２．研究の目的 
そこで本研究では、多層ディラック

電子系磁性体を対象に、自発磁化を有
する物質（強磁性体または弱強磁性体）
を開拓し、新奇磁気輸送現象を解明す
ることを目的とする。具体的には、Mn
スピンがわずかにキャントした弱強磁
性体BaMnSb2（図１右）と、局在Euス
ピンと強く結合した伝導を示す反強磁
性体 EuMnBi2（図１左）を出発物質と
し、元素置換により自発磁化の巨大化
や強磁性体化を目指す。また、得られた
物質において、自発磁化と結合した新
奇電気・熱輸送特性の解明を行う。さら
に、自発磁性が発現すると期待できるデ
ィラック・ワイル半金属の新物質開拓も進める。 
 
 
３．研究の方法 
研究対象となる AMX2系物質（A=希土類、アルカリ土類、M=遷移金属、X=アンチモン、ビ
スマス）の単結晶は、自己フラックス法やブリッジマン法により合成した。また、従来にない高
い元素置換量を達成するために、高圧合成装置による単結晶育成も試みた。純良単結晶の合成に
は、合成準備におけるすべての行程をグローブボックス内で行う必要がある。このため、専用の
パージ型グローブボックス（酸素濃度計付）を購入し、初年度に立ち上げた。 
得られた単結晶に対し、研究室現有の超電導マグネットを利用し、磁気輸送特性（磁気抵抗、
ホール抵抗、ゼーベック効果、ネルンスト効果）の精密測定を行った。さらに、強磁場施設（東
大物性研、東北大、阪大）を利用することで、50 テスラ以上の磁場下での測定も行った。共同
研究者の協力のもと、放射光エックス線や中性子散乱による精密（磁気）構造解析、角度分解光
電子分光（ARPES）、第一原理に基づくバンド計算を実施することにより、本系の磁気・格子・
電子構造を多角的に研究した。 
 
 
４．研究成果 
(1) BaMnSb2における自発磁化の起源と特異なディラック電子状態の解明 
BaMnX2 (X=Sb, Bi) では、反強磁性を示すMnスピンが面内にわずかに傾く（キャントする）
起源が明らかではなかった。そこで、基本物質であるBaMnSb2の結晶構造を詳細に調べた結果、
正方晶から直方晶へわずかに歪んでいることを見出した。特に、Sb 正方格子がわずかにジグザ
グ型に変形することにより、面内方向に極性が発現していることが明らかとなった。ARPES や
第一原理計算の結果、この極性歪みがディラック電子に運動量に依存したスピン分裂を引き起
こし、スピンとバレーが結合したフェルミ面を有することを示した。また、バルク量子ホール効
果における量子化ホールプラトーの値が、この特殊なスピンとバレーがロックした状態（スピ
ン・バレー結合状態）と整合することを明らかにした。[論文：Phys. Rev. B (R) (2020)] 
さらに、極性歪みと自発磁化の関係を解明するために、極性ドメインを単一化する手法を確立
した。この結果、極性に垂直方向と平行方向の磁化を測定することができ、Mnスピンは極性と
平行方向にキャントすることで、自発磁化が発現していることを明らかにした。この磁化の振る
舞いは、ジャロシンスキー・守谷相互作用によるMnスピンのキャントとして説明できることが
わかった。以上の成果により、弱強磁性を示すディラック電子系磁性体 BaMnX2 の基本となる
磁性、格子、電子状態の詳細を実験的に解明することに成功した。 
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図 1: 多彩な磁性を示す多層ディラック電子系磁性体 



 
(2) BaMnX2におけるディラック電子のスピン・バレー結合制御 
上記（１）の成果から、BaMnX2での極性歪みは自発磁化やディラック電子のスピン・バレー
結合を誘起することが明らかとなった。さらに本研究では X サイトの元素置換により、これら
の磁気・電子状態を制御できることを実証した。放射光エックス線回折の結果、極性歪みの大き
さが X 元素の種類に依存して一桁程度変化することがわかった(図 2 上パネル)。これに加え、
結晶歪みの大きさの違いを反映して、ディラック電子のスピン・バレー結合状態も大幅に変化す
ることを、理論計算と高磁場実験によ
り明らかにした(図 2 下パネル)。既存
のスピン・バレー結合物質では、バレ
ー配置が限定されるため、スピン・バ
レー状態の制御は困難であったが、本
系では物性に合わせてスピン・バレー
状態を設計することで、応答の巨大化
も可能になると期待される。[論文：
Commun. Mater. (2021)]  
さらに、自発磁化と垂直な層間方向

に電流・熱流を流した場合に発現する
異常ホール・ネルンスト効果の観測を
行った。この結果、複数の非等価なバ
レーを有する X=Bi において、微小な
自発磁化 (約 0.0001μB/Mn) にも関
わらず、数μV/Kに達するネルンスト
起電力が発生することを見出した。本
結果は、自発磁化とスピン・バレー結
合の協奏による BaMnX2特有の新奇
輸送現象であることを示唆してい
る。 
 
(3) EuMnBi2の反強磁性秩序の解明と元素置換による自発磁化の誘起 
まず EuMnBi2の反強磁性秩序の詳細なパターンを中性子散乱と共鳴 X 線散乱により調べた。
その結果、ゼロ磁場での反強磁性構造では、Euスピンは c軸方向を向き、面内方向は強磁性的、
面間方向に反強磁性的に秩序していることがわかった（図 1 左）。また、c 軸方向の磁場により
Eu スピンがフロップした（有限の磁化が存在する）場合でも、Mn スピンは傾くことなくゼロ
磁場でのG型反強磁性構造が保持されていることを明らかにした。[論文：Phys. Rev. B (2020)] 
このような反強磁性秩序を元素置換により弱めることができれば、強磁性状態を誘起できる
と着想し、Euサイトの一部を他の希土類元素で部分置換した単結晶を合成した。この結果、Eu
層の反強磁性が弱体化し、10-３～10-2 µB/f.u. 程度の小さな自発磁化が発生することを見出した。
さらに本物質における異常ホール・ネルンスト効果の測定結果から、微小な磁化にも関わらず通
常の強磁性体と同程度の起電力が発生していることが明らかとなった。これは、ディラックバン
ドに由来するベリー位相が起電力に寄与している可能性を示唆している。 
 
(4) EuMnBi2における元素置換によるキャリア濃度制御と熱電・熱磁気効果の最適化 
上記(3)で得られた弱強磁性を示す物質では、弱強磁性のための部分置換によりフェルミエネ
ルギーが大きくシフトする。このシフトを解消するために、フェルミエネルギーの制御方法を確
立することを目指した。この結果、磁性絶縁層における元素置換により、フェルミエネルギーを
精密に制御できることを実証した。特にEuMnBi2では、わずかに正孔がドープされているため、
Gd 置換により電子をドープするとフェルミエネルギーがディラック点へ近づく (図 3 の右矢
印の方向)。興味深いことに、ゼーベック起電力とネルンスト起電力のキャリア濃度依存性が大
きく異なることが見出した。特に、ネルンスト起電力は Gd 置換に対し大幅に増加するため、
最適物質（Gd1％ドープ）では母物質の約 5倍の起電力が発現する。このような異常な増大は、
易動度がバンド端まで低下しないディラック電子系特有の効果であることが、理論モデルとの
比較により明らかとなった。以上の結果から、本系では起電力の大きさを最適化できることが実
証され、熱電・熱磁気材料としての高いポテンシャルが示された。[論文：Adv. Funct. Mater. 
(2021)] 
Gd 置換では反強磁性秩序が大きく変化することはないが、自発磁化を誘起する元素置換と組
み合わせることで、弱強磁性化により生じるフェルミエネルギーシフトを補償できる可能性も
ある。自発磁化を誘起することに加え、フェルミエネルギーをディラック点近傍に調整すること
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図 2: BaMnX2における X元素に依存した（上）極性結晶歪み
の大きさと（下）スピン・バレー結合状態の変化。 



に成功すれば、従来の強磁性体を凌ぐ異常ホール・ネルンスト効果の発現も期待できる。 

 
(4) 新奇磁性トポロジカル物質の開拓 
 磁性を有するディラック・ワイル半金属の新規開拓を行った。一例として、ディラック
半金属候補物質であるBaMg2Bi2の磁性版となるEuMg2Bi2の純良単結晶の合成に成功した。
Eu層はゼロ磁場でEuMnBi2と同様の（A型）反強磁性を示すが、4 T 以下の弱磁場で強磁
性へ転移する。この強制強磁性相では、ワイル点がフェルミエネルギー近傍に生成されるこ
とが理論的に明らかとなり、実際に巨大な異常ホール効果が実験的にも観測された。今後、
元素置換により弱強磁性状態への転移が実現すれば、ゼロ磁場でのワイル点生成も期待さ
れる。[論文投稿中] 
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図 3: EuMnBi2 単結晶の(上)ゼーベック起電力 (黒: 0 T, 赤: 9 T)、(下) ネルンスト起 電力(9 T)の温
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対応。パネル上部の数値は置換量(仕込み値)である。 
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