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アクシオン絶縁体候補物質 EuIn2As2における磁気構造の再検討 

Reexamination of the magnetic structure in axion insulator candidate EuIn2As2 
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1   はじめに 

2 価の Eu イオンを含む Zintl 相化合物は、電子の

バンド構造と磁性との強い相関に起因する特異な輸

送現象や巨大磁気抵抗発現の舞台として、近年盛ん

に研究されている。EuIn2As2 はその代表物質の一つ

であり、面間反強磁性秩序に伴うアクシオン絶縁状

態の実現が第一原理計算により提案されている[1]。
本物質は Eu の三角格子が層状構造を形成し(空間群

P63/mmc)、TN = 17 K で磁気転移を起こして容易面型

の磁気異方性を示す[2]。中性子[3]および共鳴 X 線

散乱[4]の先行実験が別グループによって行われてい

るが、ゼロ磁場下における基底状態は反強磁性では

なく磁気変調ベクトル Q1 = (0, 0, 1/3)と Q2 = (0, 0, 1) 
の重ね合わせで特徴づけられる 2 重 Q の"broken 
helix"構造であると結論づけられた。しかし、Q1 の

変調周期や磁気構造の対称性に関して先行研究の解

釈には再検討の余地があった。また、理論的には予

言されていないQ1磁気変調の起源についても理解さ

れていなかった。 
そこで、本研究では試料依存性も含めてゼロ磁場

下での磁気構造を再調査すると共に、面内磁場印加

による磁気構造変化についても詳しく調査した[5]。 
 
2 実験 
 BL-3A の縦磁場超伝導マグネットが搭載された 2
軸回折計を用い、シリコンドリフト検出器 (SDD) を
用いて測定を行なった。試料は同じバッチから取り

出した異なる EuIn2As2 単結晶を 4 ピース (#1〜#4) 用
意し、いずれも(H0L)面が散乱面になるようにアル

ミニウム板にワニスで固定してプローブに設置した。

入射ビームエネルギーはEu L2吸収端のE = 7.612 keV
とした。 
 Q1 磁気変調の試料依存性の調査には、用意した 4
つの単結晶全てに対してゼロ磁場、5 K において逆

格子空間 (00L) ライン上で L スキャンを行った。ま

た、試料#1 については H // b の磁場を最大 1 T まで

印加して、面内磁場印加に伴う磁気構造変化を詳し

く調べた。また、パイログラファイト(PG)の(006)反

射を用いて 5 K にて 0 T、0.1 T、0.3 T の 3 つの磁場

で偏光解析を行った。フォーカスした磁気反射は、

Q1 磁気変調については (2, 0, 11.7) と (−2, 0, 11.7)、Q2

磁気変調については (0, 0, 9) と (0, 0, 17) である。 
 
3   結果および考察 
図 1(a)に、試料#1 に対してゼロ磁場下において 5 

K と 30 K で観測された(00L) ライン上の散乱プロフ

ァイルを示す。格子の Bragg 反射は L が偶数の位置

にのみ現れることを踏まえると、5 K で観測されて

いる L = 13.7付近及び L = 13 のブラッグピークはそ

れぞれ変調ベクトル Q1 = (0, 0, q1z) と Q2 = (0, 0, 1)の
磁気反射に対応する。ただし、Q1 の変調周期につい

ては先行研究で報告されていた q1z = 1/3 ではなく q1z 

= 0.290 となっている。同様の測定を試料#2〜#4 に

対して行ったところ、q1z の値は 0.253〜0.308 と大き

くバラついていることが分かった。また、q1z の値が

大きい試料ほど Q2 ピークに対する Q1 ピークの積分

強度比 I(Q1)/I(Q2)も大きいことが分かった。測定し

た 4 つの試料における I(Q1)/I(Q2)と q1z の値の相関を

図 1(b)にプロットした。 
 
 

 
図１：(a) ゼロ磁場での L スキャンにより観測され

た共鳴 X 線散乱プロファイル (試料#1)。赤色が 5 
K、灰色が 30 K のデータに対応。入射ビームのエネ

ルギーは E = 7.612 keV。(b) 測定した 4 つの試料に

おける I(Q1)/I(Q2)と q1z の値の相関。縦軸は対数スケ

ールでプロットしている。 
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 また、我々はこれら 4 つの試料#1〜#4 に対して

単結晶 X 線回折に基づく結晶構造解析を行い、それ

ぞれ 1.64(46)%、1.10(39)%、1.42(36)%、0.83(35)%の

Eu欠損が見られることが分かった。図 2 に、4 つの

試料における q1z の値と Eu の欠損割合の対応をプロ

ットしており、正の相関が見られる。以上の結果を

踏まえると、EuIn2As2 における Q1 磁気変調の起源

は Eu欠損によりドープされたホールキャリアが媒

介する RKKY 相互作用であると考えられる。実際

に、先行研究の ARPES 実験によって 3次元的なホ

ール面が観測されており[6]、またホール抵抗測定に

よってもキャリア密度の試料依存性が報告されてい

た[7]。我々の新たな実験結果によって、EuIn2As2 で

は試料中の Eu欠損によって理論的に提案されてい

る共線反強磁性の発現が阻害され、不整合周期の

broken helix 状態が発現していることを明らかにす

ることができた。 
 

 

 
 

図 2：4 つの試料における Eu の欠損割合と q1z の値

の対応。 
 
 
 続いて、試料#1 (q1z = 0.290) における H // b の面内

磁場印加に伴う磁気構造変化について述べる。図

3(a)に 5 K における磁化曲線、図 3(b)に同じ温度で

測定した Q1 ピークと Q2 ピークの積分強度の磁場依

存性を示す。Hc1 = 0.2 T でのメタ磁性転移後も、Q1

ピークと Q2 ピークはどちらも強度が残っている。

なお、q1z の値にはほとんど磁場依存性は見られなか

った。また、Hc1 より高磁場である 0.3 T での偏光解

析によって、Q1 と Q2 はどちらも ab 面内かつ磁場垂

直成分にのみ磁気変調成分を有していることが明ら

かになった。この結果は、高磁場相では fan 構造、

もしくは傾角反強磁性構造をベースにした磁気構造

が発現していることを示唆する。 
図 3(c)に、0.1〜0.4 T の間で 0.02 T 刻みで測定し

た(00L) ライン上での L スキャンの散乱強度を、 対
数スケールのカラープロットで示す。L = 13.71及び

L = 13 付近の強度がそれぞれ Q1 ピークと Q2 ピーク

に対応する。それらに加えて、Hc1近傍ではL = 13.13

付近と L = 13.29付近にも有限の強度が見られており、

これらはそれぞれ 3Q1と Q2 − Q1の高調波成分に対応

すると考えられる。また、2Q1 に対応する L = 13.42
付近では Hc1 より高磁場側でも強度は見られていな

いことから、Q1 に由来する通常の (すなわち 1Q の) 
fan 構造は発現していないと考えられる。磁場中で

の Q2 − Q1 の存在も踏まえると、磁場印加によって

も Q1 と Q2 の重ね合わせである 2 重 Q の性質は維持

されていることが示唆される。磁場中での比較的強

い3Q1変調の存在は、Hc1 近傍で磁場垂直方向に矩形

波型の変調を持つ fan 構造の実現を示唆しており、

非常に特徴的である。3Q1 発現の微視的メカニズム

についてはまだ明らかになっておらず、今後の課題

である。 
 

 

 
図 3：(a) 磁場方向 H//b、5 K における 磁化曲線。

(b) 磁場方向 H//b、5 K において観測された Q1 ピー

クと Q2 ピークの積分強度の磁場依存性。(c) メタ磁

性転移磁場 Hc1 近傍で観測された共鳴 X 線散乱強度

のカラープロット。 
 

 
4   まとめ 
本研究では、アクシオン絶縁体候補物質 EuIn2As2

に対する共鳴 X 線散乱実験を行い、先行研究で提案

されていた 2 重Q の broken helix 構造を再検討した。

その結果、Q1 磁気変調は不整合周期であり、変調周

期q1zとその強度には試料依存性が見られることが分

かった。単結晶 X 線回折に基づく結晶構造解析の結

果と照らし合わて、EuIn2As2 における Q1 磁気変調の

起源は Eu 欠損によるホールドープに起因する

RKKY 相互作用であることを初めて提案した。この

結果は、アクシオン絶縁状態の実現には EuIn2As2 に

おけるキャリア補償が有効であることを示唆してい

る。また、2 重 Q の性質は面内磁場印加によっても

維持されており、本系に特有の特殊な fan 構造が発

現することが明らかになった。 
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