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研究成果の概要（和文）：本研究は、非自明な磁気構造を有するハニカム磁性体の開拓とその異常物性の解明を
目的とした。まず、波打ったハニカム構造を有するAM2X2系磁性体を主対象に、系統的な単結晶の合成と外部応
力の印加により、磁気秩序や電子状態の制御を目指した。この結果、応力に対し敏感に電子状態が変化すること
を見出した。これは、応力により磁気秩序も制御可能なことを示唆している。さらに、ハニカム構造を有するフ
ァンデルワールス強磁性体CrGeTe3を対象に、強磁性転移温度の制御を目指した。この結果、Crサイトを他の遷
移金属で部分置換することにより、キャリアをドープすることで、強磁性転移温度を上昇できることを見出し
た。

研究成果の概要（英文）：In this research project, we aimed at exploring new magnets hosting a 
honeycomb lattice, since some theoretical studies predicted novel magneto-electric effects due to 
the non-collinear spin order. To achieve this, we adopted an antiferromagnet hosting a buckled 
honeycomb structure, which is useful to vary the magnetic order by applying uniaxial strain. 
Consequently, we have found that the AM2X2 materials host electronic structures sensitive to the 
external strain. Furthermore, we explored ferromagnet hosting a honeycomb structure. We focused on 
CrGeTe3, where we succeeded in increasing the ferromagnetic transition temperature by doping hole 
carriers.

研究分野：物性物理学、固体化学

キーワード： 反強磁性体　ハニカム構造　応力印加　電気磁気効果

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
応力による磁気秩序の制御法の確立に向け、本研究の成果は基盤的な貢献をしていると言える。現時点では、低
温での制御は達成できていないが、圧力に加え、応力が新たな外部制御法となることを示唆するデータを得るこ
とができた。これらは、今後の発展研究に向け、重要な知見となった。一方、ファンデルワールス強磁性体のTC
がキャリアドープで制御できることを見出した点は、室温以上のTCを有する系を設計する際の重要な指針となる
と期待している。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
(1) 近年、ハニカム格子を有する磁性体は、非自明な磁気構造を有する可能性があり、注目
を集めている。最近接の反強磁性相互作用 J1 のみでは、すべてのスピンを半平行に配置し
た単純なネール状態が基底状態となるが、次近接の J2や次々近接の J3の反強磁性相互作用
が無視できない場合、フラストレーション効果によりネール状態が不安定となるからであ
る。特に、らせん磁性等が実現する場合、従来にない電気磁気効果が発現することが理論的
に予想され、実験的検証が急務とされている。 
 
(2) しかし、現実のハニカム磁性体の種類は未だ非常に限られており、上記の理論モデルを
体現できる制御性の高いハニカム磁性体は見いだされていなかった。このため、磁気パラメ
ータが制御可能で多彩な秩序状態を実現できるハニカム磁性体の開拓が急務であった。 
 
 
２．研究の目的 
(1) そこで本研究では、申請者は AM2X2（A＝アルカリ土
類/希土類、M＝遷移金属、Ｘ＝13-15 属元素）系層状磁性
体に着目した。本系の特徴は、磁性元素 M からなる波打
ったハニカム構造（図 1）であり、磁気相互作用を格子変
形により各々を選択的に制御できることが期待される。さ
らに M サイトの元素置換により、スピンの大きさやスピ
ン軌道相互作用の強さを調節することも狙える。 
 
(2) AM2X2 の既存物質は単純な反強磁性を示すのみのた
め、本研究では、外部応力の印加や、構成元素の部分置換
により、本物質系の磁気相互作用を制御し、新奇磁気秩序
の実現や電気磁気効果（電流磁気効果）の観測を目指す。 
 
 
３．研究の方法 
(1) 研究対象となるAM2X2系物質の単結晶は、自己フラックス
法やブリッジマン法により合成した。また従来にない組成（A
と M の組み合わせ）をもつ新物質の合成には、高圧合成も利
用した。 
 
(2) 応力下での輸送特性や誘電性の測定は、単結晶をピエゾ素
子の側面に接着し、素子に外部から高電圧を印加することによ
り行った（図 2）。ピエゾ素子と電極を備えた専用の測定パッ
クを作成し、現有の超電導マグネット内で低温、磁場中におい
て応力下での測定が可能なシステムを構築した。 
 
 
４．研究成果 
(1) AM2X2系物質における応力と元素置換を利用した磁性と輸送特性の制御： 
まずは、単純なネール型反強磁性を示す典型物質A=Ca, M=Mn の単結晶（X=Bi, Sb）を
自己フラックス法により育成した。図 3(a) の抵抗率の温度依存性が示すように、X=Bi で
は約 TN=150 K で反強磁性へ転移する（先行研究を良い一致）。この結晶を薄片化し、図２
の圧力印加デバイスに接着した。応力の印加方向と結晶軸の方向の関係は、図３(a)の挿入
図に示すとおりで、ハニカム層の波打ち度合い（バックリンク）を変化させる方向に応力を
印加した。この配置のもとで、ピエゾ素子に電圧を印加し、応力を制御しつつ、試料の四端
子抵抗率の変化を調べた。図３(b) と (c) が室温（300 K）における結果であり、それぞれ
応力デバイスの歪みの大きさと試料の四端子抵抗率の印加電圧に対する依存性を示してい
る。前者はストレインゲージにより測定しており、最大約 0.16%の歪みを印加している。興
味深いことに、この歪みに対する抵抗率の変化は約 1%程度あり、常磁性においても歪みに
対し敏感に電子状態が変化していることが示唆された。この歪みが反強磁性秩序に与える
影響を明らかにするために、TN 近傍の低温での実験を行った。しかし、ヘリウムガス雰囲
気中では、電圧がピエゾ素子に印加されずに放電してしまうことがわかった。特に、電極付
近にコーティングが施されていない素子では、更に低い電圧でも放電することがわかり、低
温対応のピエゾ素子へ改良した測定パックを作製中である。さらに今後は、ネジなどを利用
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図 1: 既存物質のネール型反強
磁性秩序 

図 2: 圧力印加デバイス 



 

 

して、より簡便で大きな歪み
が印加できる応力デバイスも
作製し、歪みによる磁気秩序
の変化の観測を目指す。 
バ ン ド 計 算 で は A=Ca, 
M=Mn ではバンドギャップ
が存在すると予想されている
が、実際の単結晶では、図 3(a)
に示すように 50 K 付近まで
は金属的な振る舞いを示す。
そこで、A サイトを La で部
分置換することにより電子を
ドープすることで、絶縁体化
を狙った。しかし、得られた
結晶では、予想とは反対に正
孔濃度が増加している傾向が
あった。La が入らずに A サ
イトが欠損気味になった可能
性も考えられるため、今後は、
M サイトなどの部分置換も
試み、幅広い元素置換を試み
る。 
 
(2) ハニカム強磁性体CrGeTe3における元素置換を利用した磁性と輸送特性の制御： 
上記AM2X2系の反強磁性体に加え、ハニカム
格子を有する強磁性体 CrGeTe3の物質・物性
開拓を行った。本物質は図 4(a)に示すように、
CrTe2 層と GeTe 層がファンデルワールス結
合を介して積層した強磁性体であり、ハニカ
ムネットワークを組んだ Cr が転移温度 TC＝
67 K で強磁性転移を示す。Cr3d 電子の強い
電子間相互作用により、最低温まで半導体的
な振る舞いを示すことに着目すると、キャリ
アドープすることにより、強磁性秩序を大幅
に変化できると考えた。そこで、Cr サイトの
一部を Mn で置換することにより、正孔ドー
プを試みた。Mn を 3-5％程度置換した単結
晶では、室温での正孔濃度が母物質の約 10倍
となり、抵抗率も約 10分の 1となる（図 4(b)
中Mn#1, #2 に対応）。しかし、半導体的な挙
動は変わらず、TCの変化（上昇）も 2 K程度
であった。一方、さらに Mn を置換した単結
晶（約 10%, Mn#3）では、大幅に抵抗率が減
少し、170 K 以下の低温では金属的な振る舞
いを示す（図 4(b)）。この物質の磁化の温度依
存性を測定した結果、同様の温度で磁化の立
ち上がりが観測され、TC が大幅に上昇してい
ることを見出した。ただし、母物質のTCにお
いても、同程度の磁化の立ち上がりが観測さ
れたため、相分離を含む複雑な状態であることが示唆された。今後、結晶構造と化学組成を
詳細に解析し、高いTCの起源を解明する。（2020 年日本物理学会秋季大会発表） 
 
(3) AM2X2系物質の新規開拓 
Mサイトを非磁性元素の In や Mg で置換し、Aサイトを磁性元素 Eu とした物質を開拓し
た。このような系では、（波打った）ハニカムネットワークを有する非磁性層において、ト
ポロジカルな電子状態が実現する可能性がある上、Eu 層の磁気秩序とのカップリングが期
待される。実際、M=Mgでは、Eu層の反強磁性秩序と関連した特異な磁気抵抗やホール効
果が観測された。特にホール効果では、磁化曲線に比例しない非従来型の異常ホール効果を
見出した。この起源を明らかにするために、共鳴 X 線散乱により磁気構造を解明し、理論
計算と詳細に比較した。この結果、Eu との交換相互作用により非磁性層のバンドが大きく
スピン分裂することが、異常ホール効果と密接な関係していることを突き止めた（論文準備
中）。 

図 4：(a) CrGeTe3の結晶構造。(b) Cr を
Mn で部分置換した単結晶の抵抗率の温
度依存性。 
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図 3: CaMn2Bi2単結晶の(a) 面内抵抗率の温度依存性。挿入
図は応力方向を示す。(b) 歪みの大きさと(c) 面内抵抗率の
ピエゾ素子への印加電圧依存性（300 K）。 
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