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研究成果の概要（和文）：交換分裂したバンドがスピン軌道相互作用で交差する強磁性体では、バンド交差は、
ベリー位相を生じ、異常ホール効果の起源となる。異常ホール効果がこのメカニズムで説明できるSrRuO3のスピ
ン波分散関係の温度変化がベリー曲率の温度変化に対応することが明らかになっていた。本研究では、スピンカ
イラリティーによって異常ホール効果が説明できる金属強磁性体Nd2Mo2O7、及び、金属反強磁性体Mn3Snのスピ
ン波分散関係がSrRuO3と同じ振る舞いを示すことを明らかにし、ベリー曲率が中性子非弾性散乱の観測量である
ことを普遍的に示した。また、金属反強磁性体のスピンダイナミクスをブリルアンゾーン全体で明らかにした。

研究成果の概要（英文）：In ferromagnets where exchange-split bands cross each other by spin-orbit 
interaction, the band crossing gives rise to the Berry phase, which is the origin of the anomalous 
Hall effect. It was shown that the temperature dependence of the spin-wave dispersion relation in 
SrRuO3, where the anomalous Hall effect can be explained by this mechanism, corresponds to a 
temperature dependence of the Berry curvature. In this study, it is found that the spin-wave 
dispersion relations of the metallic ferromagnet Nd2Mo2O7 and the metallic antiferromagnet Mn3Sn, 
where the anomalous Hall effect can be explained by spin chirality, show the same behavior as that 
of SrRuO3, and it is universally shown that the Berry curvature is an observable quantity in 
inelastic neutron scattering. We also revealed the spin dynamics of metallic antiferromagnets 
throughout the entire Brillouin zone.

研究分野：物性物理学

キーワード： 金属磁性　ベリー位相　スピンカイラリティー　スピンダイナミクス　磁気励起　中性子非弾性散乱

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
物性物理学の中心的課題は、多体電子系における電子のもつ複数の物理自由度（スピン、軌道、電荷）と結晶格
子との相互作用、及び、電子間の相関効果による新奇な物性の発現の探査とその発現機構の解明にある。中性子
非弾性散乱は、従来から、電子のこれら物理自由度を検出するためのプローブとして貢献してきた。本研究で
は、物理自由度の競合の結果生じる量子位相が中性子非弾性散乱の観測量であることを新たに示し、中性子非弾
性散乱が物性物理学の解明に寄与できる新しいチャンネルを持つことを示したものである。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
 
 強磁性体では、↑スピンと↓スピン

のバンドに交換分裂し、その状態密度

の差が自発磁化を与える。分裂したバ

ンドがスピン軌道相互作用で交差を起

こす場合、バンド交差は、ベリー位相

[1]を生じ、運動量空間におけるモノポ

ールとして振舞い、その仮想的磁場が

異常ホール効果の起源となる。金属強

磁性体 SrRuO3の異常ホール効果は、ホ

ール抵抗が磁化には比例せず、このメ

カニズムで説明できる [2]。 
 我々は、この仮想的磁場をスピン波

のエネルギーとして中性子非弾性散乱

実験で検出することに初めて成功した

[3]。強磁性転移温度 TC（= 165 K）以下

で、スピン波の分散関係（エネルギーE と運動量 Q の関係）は、通常の強磁性体のように、小さ

い Q に対して、E(Q) = DQ2+Egで表わされることがわかった（各温度 T に対して D、Egは定数）。

通常の強磁性体ではスピン波のエネルギーは自発磁化 M(T)に比例して単調に温度変化するが、

SrRuO3ではスピン波のギャップエネルギーEgが非単調に温度変化することを検出した（図 1(a)）。
そして、非単調な温度変化を示す異常ホール伝導度sxy(T)を用いて（図 1(b)）、Eg が(2)式で表わ

されることを明らかにした。 
 異常ホール伝導度sxyは、(1)式のように、ベリー曲率（ベリー位相による仮想的磁場）で記述

されるので、我々のこの結果はスピン波のエネルギーがベリー曲率で記述できることをはじめ

て明らかにしたものである[3]。中性子非弾性散乱、特に磁気散乱は、中性子スピンと物質の電子

スピンとの相互作用を通して物質のスピンダイナミクスを観測する手段である。散乱断面積は

電子スピンの相関で記述され、しばしば、内部磁場である磁化の関数として記述される。この実

験は、それに加えて、量子位相によって生じる仮想的磁場も中性子非弾性散乱の観測量になるこ

とを示している。この成果は、中性子非弾性散乱が量子位相を直接的に検出する実験手法である

ことを示すものであるが、従来、この視点での研究は行われていなかった。 
 
 
２．研究の目的 
 
量子位相（ベリー位相）は、スピン、軌道、電荷等と並んで物性を支配する物理自由度と認知

されるようになったが、その直接的検出が課題である。我々は、金属磁性体のスピン波の測定に

より、量子位相による仮想的磁場（ベリー曲率）が中性子非弾性散乱の観測量であることを発見

した。この最初の実験に引き続き、異常ホール効果への量子位相の寄与が考えられるいくつかの

系において、中性子非弾性散乱が一般的に量子位相を直接的に検出する実験手法であることを

実証する。さらに、異常ホール効果の起源に対して論争のある系で、その決着を図る。この研究

ではスピン波のエネルギーを精密に測定することが必要であり、既存の中性子非弾性散乱装置

を高分解能化して、研究をすすめる。 
 ベリー位相は時間依存シュレディンガー方程式に現れる量子力学的位相（量子位相）である

[1]。複雑なバンド構造をとる系では、バンド交差は、ベリー位相を発生させ、運動量空間でモノ

ポールとして振舞い、その仮想的磁場（ベリー曲率）は、異常ホール効果の起源となる。量子位

相は、近年、スピン、軌道、電荷等と同様に物性を支配する物理自由度と認知されるようになっ

た。我々は、異常ホール効果が量子位相の効果で記述される金属強磁性体 SrRuO3[2]の中性子非

弾性散乱実験を行ない、スピン波のエネルギーが異常ホール伝導度の関数で記述できることを

発見し、ベリー位相を起源とする仮想的磁場が中性子非弾性散乱の観測量であることを初めて

明らかにした[3]。これは、量子位相という物理自由度がスピンダイナミクスとして観測できる

ことを表わしていて、中性子非弾性散乱が量子位相を直接的に実験的検出する手法であること

を示している。SrRuO3 はこれを示す初めての例であり、実験手法として確立させるためには、

さらにいくつかの例で検証する必要がある。 
 異常ホール効果は、強磁性体において、ホール抵抗が自発磁化 M に比例する現象であるが、
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図 1 (a) SrRuO3のスピン波の分散関係E(Q) = DQ2+Eg

におけるギャップエネルギーEgの温度依存性。強磁性

転移温度は TC = 165 K である。実線は(2)式でのフィ

ット、点線は b = 0 とおいたもので Eg∝M(T)を表わ

す。(b)この解析に用いたsxy (T)の実験値。 



異常ホール効果が量子位相による場合、ホール抵抗は自発磁化 M に比例せず、異常ホール伝導

度sxyは、量子位相による仮想的磁場であるベリー曲率 B(k)を用いて 
       (1) 

と表わされる。ここで、 はフェルミ分布関数，和はフェルミ波数以下の波数 kと状態 n に

対して取られる。一方、スピン波のギャップエネルギーEgは内部磁場に比例する量であるので、

通常は、自発磁化 M に比例する。しかし、我々は、SrRuO3においては、ギャップエネルギーEg

は、異常ホール伝導度sxyを用いて、 
Eg = aM / (1 + bMsxy)       (2) 

で表わされることを明らかにした（a、b は定数）[3]。従って、スピン波エネルギーに量子位相

による仮想的磁場が寄与している。Egに対して、M とsxyは、異なる寄与をするので、温度変化

や外場に対する変化を測定することによって、この 2 つの寄与を分離することができる。本研究

では、異常ホール効果への量子位相の寄与があると考えられる系で、スピン波を測定することに

より、(2)式を用いて解析し、量子位相による仮想的磁場の検出を試みる。 
  SrRuO3のように、ホール抵抗が自発磁化には比例せず、異常ホール効果が量子位相の効果で

起こると考えられる系はいくつか存在する。そういった系の多くは、noncolinear なスピン構造が

スピンカイラリティーをもたらし、それが量子位相を発生させる。本研究では、以下に列挙する

系について、高分解能の中性子非弾性散乱実験環境を実現して、スピン波エネルギーを精密に測

定することにより、量子位相による仮想的磁場の検出を試みる。 
 パイロクロア型酸化物 Nd2Mo2O7 は金属強磁性体である。無磁場低温で、Mo スピンはほぼ強

磁性状態であるが、Nd スピンが 2-in 2-out で長距離秩序を示すため、Mo スピンの傘が数度開く

ことによって、スピンカイラリティーが生じる。また、磁場下では次のような特徴的な変化も示

す。(100)方向に磁場を印加するとスピンが平行になって Mo スピンのスピンカイラリティーは

小さくなる。(111)方向に磁場をかけると、Nd スピンは 2-in 2-out 構造から、3-in 1-out 構造へ転

移が起こり、Mo スピンのスピンカイラリティーの符号も反転する。これらのスピンカイラリテ

ィーの変化に対応した異常ホール効果が観測されている[4]。 
 一方で、この系の異常ホール効果は、量子位相の効果ではなく、Nd スピンと Mo スピンの両

方の磁気モーメントの温度変化で説明できるとする研究もある[5]。異常ホール効果や磁化では、

MoスピンとNdスピンの寄与を明瞭に区別できないので、これらの 2種類の解釈を可能にする。

Nd2Mo2O7 の磁気励起は Mo スピンのスピン波と Nd スピンの局所励起で記述できると考えられ

るので、中性子非弾性散乱では Mo スピンと Nd スピンの寄与を分離して測定することが可能に

なる。また、(2)式により、スピン波エネルギーに対する自発磁化と量子位相に起因する仮想的磁

場の寄与が異なるので、スピン波エネルギーを異常ホール効果や磁化と比較することにより、

Nd2Mo2O7の異常ホール効果の起源を解明できる。 
 金属反強磁性体 FexMn1-xは、0.4 < x < 0.85 において面心立方格子をとるg相であり、triple-Q の

スピン構造の秩序状態をとる。この nocolinear なスピン構造からバンド構造を計算すると、バン

ド交差が存在するが、結晶構造が高対称のために、異常ホール伝導度には寄与しない。しかし、

一軸方向に圧力を印可し、結晶構造が面心立方格子からずれると、スピンカイラリティーを発生

させ、異常ホール効果が起きることが指摘されている[6]。そのほか、noncolinear なスピン構造が

スピンカイラリティーを発生させる例としては、反強磁性金属では Mn3Ge、Mn3Sn[7]など物質系

が知られていて、大きな異常ホール効果が議論されている。 
 
 
３．研究の方法 
 
この研究では、中性子非弾性散乱によりスピン波エネルギーの温度変化を精密に測定し、それ

を、自発磁化や異常ホール伝導度と比較することにより、量子位相による仮想的磁場がスピンダ

イナミクスとして観測できるかどうかを検証するものである。 
 中性子非弾性散乱はスピンダイナミクスをエネルギー運動量空間で観測できるユニークな方

法であり、大強度陽子加速器施設 J-PARC により、大強度パルス中性子源を用いて効率的に中性

子非弾性散乱実験を遂行できる環境が整いつつある。高分解能チョッパー分光器（High 
Resolution Chopper Spectrometer, HRC）は、高分解能の中性子非弾性散乱実験のために、J-PARC
に設置された装置である。HRC の概念図を図 2 に示す[8]。パルス中性子源で発生した白色中性

子は、フェルミチョッパーで単色化され（入射中性子のエネルギーEi を選択し）、実験試料に入

射され、散乱中性子が検出される。飛行時間を分析することにより実験試料でのエネルギー遷移

E が決定され、散乱角と飛行時間から運動量遷移 Q が決定される。 
 フェルミチョッパーは、中性子遮蔽板を積層したスリットがパルス中性子発生周期に同期し

て回転し、必要なタイミングでビームラインを開口させて、中性子ビームを単色化するものであ

σ xy = f En,k( )
n,k
∑ Bn,z k( )

f En,k( )



る（図 3）。スリット幅 w（遮蔽板間隙）、回転体直径 D、回転周波数 f に対して、開口時間は Dt 
= w/(2pDf) であり、Dt がエネルギー分解能DE を決める。D = 100 mm、f = 100 – 600 Hz であり、

開口のタイミングは Eiを決める。HRC では、低加速器出力でも十分な中性子束を得るために、

w = 2.4 mm のスリットでDE/Ei = 5-10% のエネルギー分解能で実験してきた。w = 1.2 mm のスリ

ットを持つフェルミチョッパーも設置していて、さらに高分解能の実験も可能である。これらの

性能評価及び性能改善を行ない、実験をすすめる。また、合わせて、必要な装置整備を行なう。 
 

 

 
 
 
４．研究成果 
 
(1) Nd2Mo2O7 

Nd2Mo2O7の単結晶試料を用いて中性子非弾性散乱実験を行なった。測定は強磁性転移温度（TC 

= 90 K）以下の温度領域（T = 3 ~ 60 K）で行なった。励起エネルギーE が E < 2 meV の領域で測

定し、強磁性スピン波の分散関係 E = Dq2+Egに従う励起（q は波数）を観測したので、この励起

をスピン波と同定し、スティッフネス定数とギャップエネルギーの温度依存性（それぞれ D(T)、
Eg(T)）を求めた。低温になるにつれ、D はわずかに増大するが、Eg は大きく増大する振る舞い

が観測された。(111)の磁気反射強度は、Mo の磁化 MMo 及び Nd の磁化 MNd を用いて、I = 
(a’MMo+b’MNd)2と表わされる。MoはTC以下で強磁性的に秩序化するのでMMo = (1-T/TC)bとおき、

Nd は結晶場基底状態が分裂した 2準位系で表わされるので MNd = tanh(2D/T) とおいて、I(T)をよ

くフィットすることができた。また、異常ホール伝導度の温度依存性sxy(T)を測定した。D(T)は
MMo(T)で説明でき、Eg(T)は MMo(T)とsxy(T)を用いて(2)式で表わされることがわかった。すなわち、

Nd2Mo2O7 のスピン波の分散関係の温度変化は SrRuO3 と同様の振る舞いを示すことがわかった。

異常ホール効果の起源がスピンカイラリティーによる量子位相の効果であることを強く示唆す

る結果である。 
 
(2) Mn3Sn 
強磁性体SrRuO3 及びNd2Mo2O7 でベリー曲率を中性子非弾性散乱で検出できることを示した

ので、次に、反強磁性体についても同様の研究を試みた。スピンカイラリティーによるベリー曲

率により異常ホール効果が発現することが知られている反強磁性体Mn3Sn[7]の多結晶試料を合

成し、中性子非弾性散乱実験を行った。反強磁性超格子点にギャップを伴った分散関係をもつ励

起を観測した。エネルギーギャップの温度変化Eg(T)を調べたところ、異常ホール伝導度の温度

依存性sxy(T)に相関する振る舞いを確認した。単結晶の育成も試みていて、励起の詳細を検討す

る予定である。 
 
(3) γ-FeMn 
金属反強磁性体γ-FeMnでは、磁気構造からスピンカイラリティーが予想され、それによる異

常ホール伝導度も理論的に予想されている系である[6]。Fe0.5Mn0.5（磁気相転移温度TN = 465.5 K、

磁気モーメントμ= 1.2μB）とFe0.7Mn0.3（TN = 412 K、μ= 2μB）の単結晶試料を用いて[9]、中性子非

弾性散乱実験を励起エネルギーEが 10 meVから 300 meVの広い範囲で、反強磁性超格子点を中

心とするブリルアンゾーン全域で実施した。従来の低温試料環境を用いてTNよりも十分低温で

実験を行なったほか、新たに整備したクライオファーネスを用いてTNより高温でも実験を行な

った。低温では、反強磁性スピン波の分散関係を示し、スピン波速度cは、エネルギーEとともに

増大する。波数q = 0 ではcはTNでスケールされる。ギャップエネルギーが大きいことからスピン
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図 2  HRC の概念図。側面図(上)と平面図(下)。太い実線上に

検出器が配置されている。すなわち、散乱角が-31°~62°の範囲
に、特に小角は-0.6°~-5.1°に検出器が設置されている。 

図 3  フェルミチョッパー

の構造（平面図）。 



カイラリティーの存在が示唆される。励起のエネルギー幅はq方向はEに比例し、積分強度もEに
比例し、これらは金属磁性体の振る舞いに一致する。E方向のエネルギー幅はcのE依存性に対応

している。Fe0.7Mn0.3 のエネルギー幅はFe0.5Mn0.5 よりも大きく、励起が減衰しているが、磁気モ

ーメントの値の分布及びTNの大小関係から推定されてきたFe0.7Mn0.3 のランダムネスの大きさが

証明された。E > 150 meVの励起は、TNの上下で温度変化しないことから、個別励起であるスト

ーナー励起であることが結論される。従来の金属磁性体の磁気励起の研究では、スピン波とスト

ーナー励起の相互作用が論じられてきたが、この実験はブリルアンゾーン全域で実施し、ストー

ナー励起を単独で観測したものである。 
 
(4) そのほかの物質系 

Ce 系の金属反強磁性体 CeTSi3（T:遷移金属）は結晶構造に反転対称性を持たない系であり、

ベリー曲率の起源となる反対称性スピン軌道相互作用が発生していて、これが超伝導の発現に

密接に関係している。これらの系の結晶場準位を HRC を用いて中性子非弾性散乱実験で測定し、

超伝導出現との関係を議論した。T = Rhまたは Ir の場合、超伝導を示すことが明らかになって

いたが、結晶場基底状態波動関数はG7であることを明らかにした。T = Ptまたは Pd では超伝導

は起こさないが、結晶場基底状態波動関数はG6であることを明らかにした[10]。 
Ce 系ファンデルワールス化合物 CeTe3及び CeTe2Se でも、ベリー曲率の起源となる反対称性

スピン軌道相互作用が発生していて、両系は異なる磁気異方性を示す。すなわち、CeTe2Se では

磁気モーメントは困難軸を向いているが、CeTe3では容易軸を向いている。HRC を用いて結晶場

励起を中性子非弾性散乱実験で測定したところ、CeTe2Se の磁気モーメントの異常な向きは、結

晶場で決まる磁気異方性、反対称性スピン軌道相互作用、及び、quantum order-by-disorder で決ま
ることを明らかにした[11]。order-by-disorder においては、大きな揺らぎが磁気異方性を制御して、

予期しない秩序が現われる。 
 
(5) 装置整備 
中性子非弾性散乱の高性能化に向けた基礎研究を行なった。フェルミチョッパーのスリット

材（中性子遮蔽板、図 2 のスリットの黒い曲線で表わされた部分）は、ボロン繊維をアルミに拡

散接合された材料が用いられてきたが、一定の厚さを持つ上、製造会社もなくなり、性能向上の

ためには新たな材料を探す必要がある。ガドリニウム箔がスリット材として利用できないか、材

料強度の測定と製作方法の検討を行なった。 
2台のフェルミチョッパー（w = 2.4 mm と 1.2 mm、図 2）の性能評価を行ない、それぞれの場

合に、HRC のエネルギー分解能と中性子強度を絶対値で表現する公式を見出した[12]。 
合わせて、HRC での実験条件のシミュレーションが容易にできるソフトウェアの整備をすす

めた。 
HRC ではこれまで低温実験のために主に Gifford-McMahon型冷凍機を用いて 4 – 300 K の温度

範囲での実験を実現してきた。これに加えて、クライオファーネスを整備し、4-700K の広い温

度領域での中性子非弾性散乱実験を可能にした[13]。 
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