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研究成果の概要（和文）：磁性体中のトポロジカルなスピンテクスチャーである磁気スカーミオン格子中では、
磁気モーメントの集団運動であるマグノンがトポロジカルなバンドを形成することが理論的に予想されていた。
本研究で我々はこのトポロジカルマグノンバンドの探索に挑戦した。最初に、Mn(Si,Ge)等の混晶系における物
性パラメータの置換濃度依存性を調べトポロジカルマグノンバンド観測に適した系を確定した。続いて、中性子
非弾性散乱を行いスカーミオン格子相に特徴的なエネルギー方向にブロードな磁気励起を観測した。この結果は
理論予想とは異なるが、有限温度の磁気ダイナミクス計算を行うことにより幅の広がりが温度効果であることが
示唆された。

研究成果の概要（英文）：Magnetic skyrmion lattice, a lattice of swirling topological magnetic 
texture, is predicted theoretically to host “topological bands” of quantized collective dynamics 
of magnetic moments, or “magnons”.  In this study, we searched such topological magnons 
experimentally.  First, we studied magnetic properties of various doped systems, such as Mn(Si,Ge), 
and found the appropriate systems to explore the topological magnons.  In the neutron inelastic 
experiment, we observed a very broad inelastic excitation spectrum characteristic to the skyrmion 
lattice phase.  This result is apparently not consistent with the theoretical predication, 
nonetheless, our numerical simulation suggests that the broadness is due to the finite temperature 
effect.

研究分野： 磁性・中性子散乱

キーワード： magnetic skyrmion　neutron scattering　small angle scattering　inelastic scattering　topologi
cal magnon

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
磁性体中に形成される磁気スカーミオンはその非自明なトポロジーに起因して外乱から保護された構造であると
考えられるため、基礎科学の側面からだけでなく、スピントロニクス応用の観点からも興味が持たれている。本
研究で我々は磁気スカーミオン中の準粒子マグノン（磁気モーメントの集団運動）に対してトポロジカルバンド
形成の検証を行った。結果は予想されたものとは異なっていたが、磁気スカーミオン格子における有限温度のミ
クロな磁気ダイナミクスを明らかにしたという意味で基礎科学的に意義があると考える。

※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、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 

 反転対称性を持たない磁性体にはジャロシンスキー・守谷相互作用と呼ばれる反対称相互作
用が存在する。この相互作用の存在のため、主要な磁気相互作用が強磁性的であっても磁気秩序
は単純な強磁性秩序とはならず、長周期の磁気変調を伴うヘリカル・スパイラル磁気秩序になる
ことがある。このような磁気変調構造は古くから知られていたが、2009 年に MnSi の中性子小
角散乱実験から、本物質においてはお互いに 120 度離れた向きを持つ 3 つの磁気変調ベクトル
が共存する triple-q 構造が安定化されることが報告された。この構造はスピンテクスチャーの
観点から見ると局所的渦巻き型磁気配列が周期的な三角格子を形成していると理解できる（図
1(c)）。格子点に位置する渦巻き型磁気構造は磁気モーメントが 4方向すべてを指す構造であり
（図 1(a,b)）、強磁性構造とはそのトポロジーが異なる非自明な構造である。この構造は理論的
にスカーミオンとして予想されていたが、MnSi 磁性体中に現実に見られたことから、磁気スカ
ーミオンと命名されその性質に関して精力的な研究が始まった。 

 本研究開始時点では、磁気スカーミオンは MnSi のみならず FeGe, Cu2OSeO3 等の種々の
磁性体で確認されており、磁気スカーミオンの存在に関しては普遍性が確立されていたと言え
る。また、磁気テクスチャー構造の詳細に関しても、中性子小角散乱法という回折手法のみなら
ず、ローレンツ顕微鏡法等の実空間観測手法でも確認されていた。また磁気スカーミオン構造中
の磁気ダイナミクスに関しても長周期磁気ダイナミクスに関しては、数値計算と電磁波分光の
両面から研究が進められており、その概要は明らかになっていたと言える。 

 磁気スカーミオン格子中にはもちろん有限波数（比較的短波長）の磁気励起モードも存在する
はずである。この磁気励起モードに関しては、理論計算から三角格子の周期に対応して折り返す
マグノン磁気励起モードの存在が示唆されていた。さらに、このモードは通常の磁性体のそれと
は異なり、バンド毎に定義されるチ
ャーン数が非自明な値を取る、いわ
ゆるトポロジカルマグノンである
ことが示唆されていた。スカーミオ
ン三角格子の格子定数が極めて長
いこと（MnSi では 200 Å 程度）に
対応して、マグノンバンドの折返し
は Q ~ 0.03 Å-1 程度で起こる。した
がって、有限波数とはいえマグノン
バンドは極めて小さな波数領域で
のみ観測されると想定される。この
理由で、実験的な検証は非常に困
難と考えられ、このような研究は
殆ど行われていなかった。 

 

２．研究の目的 

 本研究の最終的な目的は磁気スカーミオン格子相に予想されていたトポロジカルマグノンバ
ンドの実験的検証であった。このためには 2 つの研究項目を設定した。一つはトポロジカルマ
グノン検出に適当な磁気スカーミオン物質の探索である。上述の通りトポロジカルマグノンバ
ンド出現が予想される波数領域は Q ~ 0.03 Å-1 と小角領域であるが、この領域の実験は極めて
難しい。Q が大きくなれば実験可能性は格段に上昇するので、Q の大きな（スカーミオン格子間
隔の小さな）磁気スカーミオン格子を形成する物質を発見することが本研究の最初の項目であ
った。 

 一方、たとえ Q が大きくなったとしても、それほどは大きくならないことが予想される。し
たがって、本研究の成功には小角領域において高エネルギー分解能かつ高強度の中性子非弾性
散乱法を確立する必要がある。これが本研究の第二の項目であった。 

 

３．研究の方法 

 磁気スカーミオン格子変調ベクトルの大きな物質の探索には、Mn(Fe,Ge)混晶系を中心に、
(Mn,Fe)Si 混晶系, (Mn,Ir)Si 混晶系等多くの混晶系を作成し、その磁気特性を調べた。多結晶
試料作成にはアーク溶解法もしくは高周波溶解法を用いた。これら多結晶試料は必要に応じて
アルゴン雰囲気下で石英管封入し高温電気炉で熱処理を行うことで単相化した。単結晶試料育
成に関しては、多結晶試料をアルゴン雰囲気下で石英管封入もしくは金属管封入の上、ブリッジ
マン成長を行った。なお、単結晶試料育成時のつぼにはアルミナるつぼを用いた。 
 得られた試料の質に関しては粉末 X 線回折にて結晶構造を確認するとともに、走査型電子顕
微鏡を用いて合金組織観察を行い単相性を確認した。試料組成に関してはエネルギー分散 X 線
分析(EDX)により同定した。 
 試料の磁気特性に関しては SQUID帯磁率計を用いて 1.8 < T < 300 K, 0 < H < 5000 Oe の
範囲で直流ならびに交流帯磁率を測定した。中性子散乱実験は限られたビームタイムで実施す
る必要があるため、試料に関しては帯磁率測定で磁気相図を詳細に決定するとともに、得られた
磁気相図から磁気パラメータを推測することで中性子散乱に用いる試料を厳選した。 
 Q ベクトルを決定するための中性子弾性散乱実験は米国オークリッジ国立研究所に設置され

図 1: (a)磁気スカーミオンの模式図。(b)スカーミオ
ン中の磁気モーメントを原点に移動した図。4p を張
る。(c)磁気スカーミオン格子の模式図。 



た冷中性子三軸型分光器 CTAX を用いた。低角領域を精度良く測定するためにコリメータとして
20’-20’ を設置し、アナライザエネルギーとしては Ef = 3.25 meV を用いた。また実験には
縦磁場超磁場マグネットを用いて、必要な外部磁場を印加した。 
 当初中性子非弾性散乱に関しても米国オークリッジ国立研究所で実施すべく研究計画を立て
ていたが、オークリッジ国立研究所原子炉 HFIRのトラブルにより、実験実施が困難となった。
この状況は研究期間延長後も改善されなかったため、非弾性散乱実験は豪州原子力研究機構に
設置された冷中性子三軸型分光器 SIKA を用いて実施した。SIKA においても装置責任者の協力
の下、種々の実験実験条件最適化を行い、結果的に Ef = 2.75 meV を使用することで、高い波
数分解能とエネルギー分解能を実現した。実験は主に MnSi 単結晶および MnSi0.98Ge0.02単結晶
を用いて行われた。 
 なお、研究の進展に伴い、磁気スカーミオン物質以外においてもトポロジカルマグノンや関連
するトポロジカル磁気励起が予想され始めたので、そのような物質群に対しても物質合成、並び
に中性子非弾性散乱実験を行った。 

 
４．研究成果 
 混晶系物質探索に関しては、上述の通り種々の系の育成とその評価を試みたが、ここでは特に
成果のあがった Mn(Si,Ge)系に関して述べる。我々の研究開始時点では、MnSixGe1-x 系に関して
は 2つの矛盾する報告があるのみであった。比較的広範囲(0 < x < 0.1)に Ge濃度を変化させ
た実験報告によると、磁気転移温度は Ge 濃度にほとんど依存しないとされていた[1]。一方で、
単結晶を用いた実験によると 1% の Ge置換により転移温度が約 10 K 上昇すると報告されてい
た[2]。この矛盾を解決し、Ge 置換系におけるトポロジカルマグノン探索に適した組成を探るた
め、本系の金属学的研究に着手した。図 2(a)に Mn(Si,Ge)混晶系の Ge濃度と格子定数の関係を
示す。この図より分かる通り x = 0.15 まで格子定数は直線的に変化しており、Ge置換が正常
に行われていることが明らかとなった。なお、xが増大するにつれて単相化のためのアニール温
度を低下させる必要があることが明らかとなった。なお図の Ge濃度は EDX分析によるものであ
る。 
 本混晶系の磁気転移温度の Ge濃度依存性を調べるため、得られた試料の磁気測定を行った。
その結果 x = 0.1 においては磁気転移温度は Tc = 42.3 K まで増大しており、Ge置換で磁気
転移温度が上昇することが確認された。Ge 濃度と磁気転移温度の関係を図 2(b)に示す。この図
より分かる通り 1% の Ge 置換では磁気転移温度はほとんど変化せず、逆に 10% (x = 0.1)程度

図 2: (a)格子定数の Ge濃度依存性。(b)ヘリカル相への磁気転移温度の Ge濃度依存性(c)
飽和磁気モーメントおよび強制強磁性相への転移温度の Ge 濃度依存性。(d)中性子回折か
ら求めた T = 30 K での磁気変調ベクトルの Ge濃度依存性、並びにバルク物性パラメータ
から推測した磁気変調ベクトル。文献[1]より転載。 



で 42 K まで増大する。磁場中で強制強磁性相に転移する外部磁場 Hc2 並びに飽和磁気モーメ
ント Ms の Ge 濃度依存性を調べた結果が図 2(c)である。Ms と Hc2 は Ge 濃度に対して単調に
変化することが明らかとなった。 
 中性子回折実験により求めた Mn(Si,Ge)混晶系の磁気変調ベクトルの Ge濃度依存性を図 2(d)
に示す。図より分かる通り変調ベクトルは低 x領域ではほぼコンスタントであり、x > 0.1 程
度から増加する。ただし、測定 x点が少ないためこの結果には多少の不確実さが残る。分子場近
似を用いることで、バルク磁気パラメータから変調ベクトルを見積もることができる。この結果
も図 2(d)に示されているが、その振る舞いは中性子回折から求められたそれと測定温度の違い
を除いておおよそ一致している。これらの結果は論文として Phys. Rev. Mater. に掲載された
[3]。 
 
 このような物質探索の結果、従来の予想と
反し磁気変調ベクトルを劇的に大きくするこ
とは困難であることが判明したので、小角領
域での中性子非弾性散乱をより精密に行うこ
ととした。種々の技術的考察、さらに実験施
設の運転時期等を鑑み、豪州原子力機構 SIKA 
にて MnSi および MnSi0.98Ge0.02 単結晶の中性
子非弾性散乱を行った。図 3 に MnSi および
Mn MnSi0.98Ge0.02における磁気スカーミオン相
中の磁気励起スペクトルを示す。測定温度・
磁場は T = 28.4 K, H = 2000 Oe (MnSi)、
お よ び  T = 30.5 K, H = 2000 Oe 
(MnSi0.98Ge0.02)、測定波数点は磁気ゾーンセン
ター（ただし 3Q）である。本実験のエネルギ
ー分解能は弾性散乱位置で約 40 eV であっ
た。図よりわかるように、磁気励起スペクト
ルは明瞭なピーク構造を示さず、ブロードな
スペクトルとなっている。この線幅はエネル
ギー分解能では説明できず、本質的なものと考えられる。このふるまいは逆格子空間中の他の点
においてもほとんど同じであり、どの点においてもシャープでよく定義された磁気励起モード
は観測されなかった。この結果は理論的に予想されていたトポロジカルマグノンバンドがその
ままの意味では形成されていないことを示している。これらの結果は日本物理学会で発表する
とともに、強相関系国際会議(SCES2019)でも発表した[4]。 
 さて、このようなブロードな磁気励起スペクトルは有限温度の効果の可能性がある。そこで、
このブロードな励起スペクトルの起源を理解するために、磁気スカーミオン格子相に対する有
限温度磁気励起スペクトル計算を行った。有限温度効果を含めるため、計算には始状態としてモ
ンテカルロ法で得られた有限温度磁気構造群を、また時間発展はそれぞれの始状態から Landau-
Lifshitz 方程式を数値的に解くことで見積もった。この結果有限温度ではブロードな磁気励起
が見られることがわかり、確かに有限温度効果であることが理解できた。この結果は日本物理学
会[5]で発表するとともに現在論文にまとめいているところである。 
 このように、磁気スカーミオン相におけるトポロジカルマグノン観測としては否定的な結論
に至ったが、一方で磁気スカーミオン相に特徴的なブロードな磁気励起の観測という意味では
大きな成果と考えている。また、本研究の過程で得られた知見を他の系に応用することで、Au-
Al-Tb金属間化合物における渦巻き型磁気構造の発見、Ba2CuSiO6Cl2 におけるトポロジカルトリ
プロン励起の発見等種々の新奇な磁気構造および磁気励起の発見があった。 
[1] K. M. Sivakumar et al., J. Magn. Magn. Mater. 304, e315 (2006). 
[2] N. Potapova et al., Phys. Rev. B 86, 060406(R) (2012). 
[3] A. Seno, H. Ishida, D. Okuyama, K. Nawa, T. Hong and T. J. Sato, Phys. Rev. Mater. 
3 104408 (2019). 
[4] A. Seno et al. SCES 2019 (2019/09/27, Okayama, Japan) 
[5] A. Seno et al. 日本物理学会（現地開催中止, 名古屋大学） 
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図 3:MnSi および MnSi0.98Ge0.02 の磁気スカー
ミオン格子相における磁気励起スペクトル。
磁気ゾーンセンター(3Q)で測定。 
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