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研究成果の概要（和文）：スピンと軌道角運動量が強く結合した遍歴電子が結晶中の磁性イオンと結合すること
により特異な電子輸送現象や磁性をもたらす新規トポロジカル電子状態の探索をおこなった。層状化合物
Eu3F4Bi2S4においては、従来型の弱局在効果では説明できない特異な電気抵抗のベキ的温度依存性や、Eu磁気モ
ーメントと結合した巨大な負の磁気抵抗を見出した。また、カイラル結晶構造や多層殻状クラスタを結晶構造に
持つ電子伝導系へと物性探索の対象を拡げ、結晶対称性を反映した幾つかの新規トポロジカル物性を見出すこと
に成功した。

研究成果の概要（英文）：Novel topological electronic states have been revealed in which itinerant 
strongly spin-orbital-coupled electrons interact with magnetic ions in crystals, leading to peculiar
 electronic transport phenomena and magnetism. In the layered compound Eu3F4Bi2S4, we found an 
anomalous power-law temperature dependence of the electrical resistivity and a large negative 
magnetoresistance caused by the coupling with Eu magnetic moments, which cannot be explained by the 
conventional weak localization mechanism. We have also extended our research work to materials that 
have chiral structures or multi-layered shell clusters in the crystal structures, and have succeeded
 in finding several new topological electronic properties that reflect the unique crystal 
symmetries.

研究分野： 電子物性
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で実施した物性探索により、スピン軌道強結合電子が関与する多彩なトポロジカル電子状態を新たに見出
すことができた。特に、層状化合物Eu3F4Bi2S4で観測された特異な伝導現象は、非従来型の局在効果の存在を示
唆している。この現象は、基礎科学として重要であるのみならず、磁性イオンが持つ磁気モーメントの向きに敏
感であり、巨大磁気抵抗効果として電子伝導を制御することができることから、新規スピントロニクス素子や、
次世代量子情報処理の基盤技術につながる可能性がある。

※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 
 
近年急速に研究が進展しているトポロジカル電子物性の研究分野では、Bi2Te3 を始めとするト
ポロジカル絶縁体や、TaAs 等のワイル半金属が見出され、その範疇に入る物質群を増大させな
がら、その多様性は急速に広がっている。トポロジカル電子状態の持つ特徴は、強いスピン軌
道相互作用をもたらす重い元素を化合物が含む場合に顕在化する。スピンと軌道角運動量が強
く結合し、結晶内を遍歴する電子（以下、スピン軌道強結合電子と呼ぶ）は、フェルミ面上で
スピンテクスチャー構造（波数空間においてスピン方向が特徴的なうねりを形作るように配置
された状態）を作り出す。ワイル半金属を含め、このようなスピン軌道強結合電子が、結晶構
造の対称性を反映しながら、どのような電子伝導特性を発現するのかは、未解明の重要な問題
である。 
さらに、結晶中に局在性の強い磁性イオンが導入された場合に、スピン軌道強結合電子とそれ
らとの間に発現する磁気的相互作用も十分に理解されていない。従来の金属では、局在した磁
気モーメントと伝導電子のスピンが低温で一重項基底状態を形成し、電気抵抗に logT 依存性を
もたらす近藤効果や、伝導電子のスピンを介して互いに離れた磁気モーメントを整列させよう
とする RKKY 相互作用の存在が知られている。しかし、トポロジカル化合物中で、これらの現
象がどのように修正されるのか、また、何らか非自明な効果が発現しうるのかは未解明の問題
である。 
 
２．研究の目的 
 
上述の未解明の問題の一つである「スピン軌道強結合電子と磁性イオンの相互作用に起因する
新規電子物性」の開拓については、これまでの研究から見出された、最もふさわしい候補物質
と考えられる層状化合物 Eu3F4Bi2S4 に着目して研究を進める。本化合物は、スピン軌道強結合
電子が遍歴する伝導層と、Eu イオンを含むブロック層とが交互に積層した結晶構造を持つこと
がわかり、本研究で必要とする要素を兼ね備えた化合物であると考えられる。また、もう一つ
の課題である「スピン軌道強結合電子がもたらす、結晶構造の対称性を反映した新規電子物性」
については、幾つかの特徴のある結晶構造に着目し、物性探索を進める。研究対象となる化合
物は、カイラル結晶構造や殻状クラスタを結晶構造に持つ物質群である。 
 
３．研究の方法 
 
本研究の対象となる各種化合物の本質的な電子物性を明らかにするためには、まず純良な単結
晶を得ることが重要である。これまでの強相関電子物性研究で培った単結晶育成技術を駆使し
ながらこれを行う。化合物の特性を見ながら、フラックス法、チョクラルスキー法、高圧合成
法などの育成方法を用いる。本研究では、強磁場中における単結晶試料の電子輸送特性の高精
度測定や、de Haas–van Alphen (dHvA)効果および Shubnikov-de Haas (SdH)効果の測定が重要とな
る。そのため、既存の 14 テスラ超伝導マグネットを用いた温度可変装置に、角度回転機構を組
込む改良を行い、これらの測定を可能とする。 
物性評価にあたっては、極低温領域までの比熱・磁化・電子輸送特性などの基礎物性測定に加
え、国内外の研究グループにご協力頂きながら、多面的系統的な研究を行う。パルス強磁場実
験、角度分解光電子分光（ARPES）、放射光を用いた高精度単結晶構造解析などの様々な物性
測定手法を用いて、多角的に電子状態の解明を目指す。 
 
４．研究成果 
 
(1) 層状化合物 Eu3F4Bi2S4における特異な電子輸送特性 
 
層状化合物 Eu3F4Bi2S4は、Eu イオンを含むブロック層と、伝導層（2 枚の BiS2層が互いに上下
を反転してファンデルワールス結合している）が交互に積層した結晶構造を持つ（図 1）。空間
的に、磁性イオンと伝導電子が明瞭に分離されている。5 つの S イオンが作るピラミッドの底
面中央に位置する Bi サイトでは、局所的に空間反転対称性が破れており、Bi の 6p 電子がスピ
ン軌道強結合電子となる。BiS2 層の伝導をスピン軌道強結合電子が担っていることは、磁性イ
オンを含まない超伝導体 La(O,F)BiS2の上部臨界磁場が、パウリ臨界磁場を大きく超えているこ
とにより示すことができた。スピン軌道相互作用が実効的に強い有効内部磁場をもたらし（ラ
シュバ効果）、クーパー対を外部磁場から強固に保護していると解釈できる。 
フラックス法により育成された Eu3F4Bi2S4 単結晶の基礎物性測定により、BiS2層にキャリアが
十分にドープされていることを確認した（ドープされたキャリアの密度は、ARPES 測定、磁化
測定から求まった Eu 価数、比熱から求まった Eu 4f 電子の磁気エントロピーなどから整合性を
持って決定された）。単純には、BiS2層にドープされたこのキャリアは、遍歴的であり、本系に



金属的伝導性をもたらすはずである。しかし、詳細な
電子輸送効果の測定から、本系は驚くべき異常な電子
伝導特性を示すことがわかった。電気抵抗は非金属的
であり、その温度依存性は特異な温度ベキ依存（～1/T3）
を示す。低温磁場中では、巨大な負の巨大磁気抵抗効
果が観測された。電気抵抗の磁場依存性は、磁化カー
ブと良く相関しており、Eu 磁気モーメントと伝導電子
が、磁気的に強く結合していることがわかる。以上の
振る舞いは、弱局在効果（不規則ポテンシャル中の電
子軌道の量子干渉効果）によるものと定性的には似て
いるが、定量的には全く異なる（前者で観測される抵
抗の変化量は数%程度）。よって、スピン軌道強結合電
子系が磁性イオンとカップルすることにより発現する
非自明なメカニズムによる新規現象であると考えられ
る。 
この異常な伝導電子と磁性イオンの結合を詳細に調べ
るため、Eu サイトの元素置換効果実験へとさらに研究
を拡張した。 
 
(2) 多層殻状クラスタを結晶構造に持つ電子伝導系の
特異物性 
 
Pt-Cd 相は、2 種類の多層殻状クラスタが CsCl 型に周
期配列した立方晶結晶構造を持つ（図 2）。それぞれの
多層殻状クラスタは、4 つの殻状クラスタ（正四面体、
正八面体、または、立方八面体を形成）が入れ子にな
った構造をしている。単結晶を用いた初めての物性測
定により、この特徴的な結晶構造に起因する 2 つの特
異性を明らかにした。 
磁化率には、イオン内殻電子の反磁性では説明できな
い、伝導電子の軌道運動に起因するものと考えられる
巨大な反磁性成分が存在することを見出した。同様な
巨大反磁性成分は、Bi、グラファイト、逆ペロブスカ
イト A3BO 系などでも見出されており、フェルミエネ
ルギー近傍に Dirac 点を持つ伝導バンドが関与した、
トポロジカルなバンド間遷移効果に起因している可能
性を指摘した。 
また、比熱の温度依存性に観測される Einstein モード
的振る舞いから、約 30K の励起エネルギーを持つ超低
エネルギー光学フォノンモードが存在することを見出
した。フォノン励起の第一原理計算により、この成分
が多層殻状クラスタの特徴的な構造に起因する準局在
振動モードであることを明らかにした（広島大学の長
谷川巧氏との共同研究）。最も内側に位置する正四面体
を構成する殻状クラスタの 4 つの Cd イオンの、2-in 
2-out 型の固有振動モードに対応することがわかった
（図 2）。 
 
(3) 異常な線形磁気抵抗を示す-IrSn4 の電子状態の究
明 
 
磁場に対して線形に増大する異常な磁気抵抗効果が，
Dirac 点および Weyl 点を持つ幾つかのトポロジカル物
質において観測されている。その起源として、Dirac 電
子の量子極限の効果（Abrikosov モデル）や、ベリー
曲率による電子減速効果などの理論モデルが提案され
議論されているが、機構解明には至っていない。この
現象に関わる物質探索を進め、線形磁気抵抗を示す幾
つかの新規物質を見出した。正方晶-IrSn4 はその一つ
である。フラックス法による単結晶試料育成条件を最
適化することにより、残留抵抗比 RRR が 200 に達する
純良単結晶を得た。これを用いて、dHvA 振動や SdH
振動の観測に成功し、フェルミ面のトポロジーを明ら

 
図 1  Eu3F4Bi2S4の結晶構造。 

 

 

図 2  (a) Pt-Cd 相の単結晶の磁化率の
温度依存。伝導電子の軌道成分orb は巨
大反磁性の存在を示す。 (b) 実験結果と
整合する第一原理計算による低エネルギ
ーフォノンモードの原子変位の様子。 

 

 
図 3  (a) -IrSn4 のカイラルな結晶構造。
(b) X 線単結晶構造解析により求めた
Flack parameter x。右手系と左手系が作り
別けられていることの証拠。 



かにすることができた。さらに、東京大学物性研究所附属国際超強磁場科学研究施設との共同
研究として、60 T パルス強磁場を利用した磁気抵抗測定を行い、SdH 振動を利用したベリー位
相を測定する実験へと研究を拡張した。 
 
(4) カイラル結晶構造を持つ-IrSn4およびその関連物質の電子状態の究明 
 
上述の IrSn4系において、試料育成の熱処理条件を変化させることにより、カイラル結晶構造を
持つ三方晶-IrSn4 の単結晶試料を得ることに成功した（図 3(a)）。さらに、単結晶構造解析に
おいて、Flack parameter に着目することにより、カイラル結晶構造に関する右手系と左手系（空
間群#152 と#154）の単結晶を選別することに成功した（図 3(b)）。試料育成条件を最適化し、
残留抵抗比 RRR が 600 以上となる純良単結晶の育成に成功した。同じ空間群に属するカイラル
結晶構造を持つ IrGe4 などへ研究を拡張した。これらの化合物系の単結晶を用いて、電子輸送
特性の精密測定や dHvA 振動の観測に成功し、フェルミ面のトポロジーを明らかにすることが
できた。 
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