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研究成果の概要（和文）：本課題では，これまでd電子系を中心に研究されてきた，磁気スキルミオンを代表と
するトポロジカル磁気秩序状態について，新たにf電子系に着目し，中性子， 放射光，ミュオンの量子ビームプ
ローブを相補的に駆使して，その本質に迫ることを目的とした．
試料の正確な方位決めを可能とする環境，および外場下での中性子散乱実験環境の構築を進めた後，EuPtSiにお
ける磁場敏感な異方的スキルミオン相の検出およびそのダイナミクス，関連物質EuPtGeのスキルミオン相の検出
に加え，新たなEu系磁気スキルミオン化合物EuAl4における多段磁気秩序の解明などの成果を挙げた．

研究成果の概要（英文）：In this project, we focused on topological magnetic ordered states in 
f-electron systems, represented by magnetic skirmions mostly found in d-electron systems. In order 
to get insghts into its static structures and their dynamics, we employed complementary use of 
neutron, synchrotron and muon spectroscopies.
At first, we established an environment that allows precise orientation of the sample and a neutron 
scattering experiment under an external field. Then we revealed characteristics of magnetic 
skyrmions in f-electrons, such a magnetic field-sensitive anisotropic skyrmion phase in EuPtSi and 
their dynamics, another skyrmion phase in the isostructural EuPtGe with a peculiar ordering vector, 
as well as a multistep magnetic transitions in new Eu-based magnetic skyrmion compound EuAl4. 
Overall, this project succeeded to provide new form of topological magnetic order realized in 
f-electron compounds. 

研究分野： 強相関物性，中性子散乱，放射光X線

キーワード： トポロジカル磁気秩序　中性子散乱　放射光実験　muSR　磁気スキルミオン格子　Eu化合物　Gd化合物

  ３版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
次世代省電力デバイスの候補としても期待されるトポロジカル磁気秩序について，f電子系を対象として研究を
行った結果，d電子系とは異なる，より単周期かつ磁場方向依存性の強い磁気スキルミオン格子の実現を明らか
にした．この成果は，学術的には，d電子での交換およびDM相互作用の競合とは異なる，新たなメカニズムで磁
気スキルミオンが生じることを示している．また応用面から，より単周期，高密度での磁気スキルミオンが可能
であることを明らかに出来た点で有意義であると言える．本成果は，より一般的な化合物でも普遍的に磁気スキ
ルミオンが実現していることを示唆するもので，物質探索においても有益な知見を提供することが出来た．

※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 
磁気スキルミオン格子に代表されるトポロジカル磁気秩序は， MnSi などの d 電子系を中

心に研究されてきたが，最近， EuPtSiや Gd化合物など f 電子系化合物でも実現することが
応募者らにより発見された. f 電子系では短周期や異方性など，d 電子系にはない新奇な特徴を
有し，単周期による巨大なトポロジカルホール効果などから，その特徴に注目が集まっていた. 
一方で物質例はまだ限られており，その秩序構造の多様性やその外場応答などの特性に加え，結
晶対称性などの発現条件など，多くの謎が残されていた．また d電子系と比べ，低温，強磁場な
どの極端条件が必要とされることに加え，正確な試料のアライメントが必要など，多くの実験的
な困難も存在した． 
 
２．研究の目的 
本課題では f 電子系で実現する磁気スキルミオンなどのトポロジカル磁気秩序に着目し，中

性子などのビームプローブを用いて，その秩序の多様性や形成機構などの本質に迫ることを目
的とした. 合わせて，これらの実験を可能にするための試料方位調整機構や，低温強磁場下での
実験環境の構築することを目指した．具体的な対象物質としては，カイラル磁性体 EuPtSi，お
よび同じ結晶構造を持つ EuPtGe，より低対称の 2 元系化合物 EuAl4,  新たな候補物質 とし
て巨大なホール異常を示す希土類化合物を対象とし，静的には秩序構造や磁気異方性，軌道磁気
モーメントの影響を系統的に明らかにするとともに，ダイナミクスの研究を行い，f電子系にお
けるトポロジカル磁気秩序のより普遍的な理解を目指した． 
 
３．研究の方法 
上記の目的を達成するため，広範な波数―エネルギー空間を網羅することを目的として，中

性子，放射光，ミュオンの異なるビームプローブを相補的に駆使した．この内，中性子および放
射光 X 線を用いて静的な側面，秩序構造やその外場依存性を詳細に調べた．また本研究の主た
る対象である Eu, Gd は中性子の吸収体であるため，ダイナミクスの研究には，µSR を使用し
た．実験では，外場下での複雑な磁気構造の解明を実現するため，再稼働した定常中性子源 JRR-
3に加え，同一敷地内に立地するパルス中性子源およびミュオン実験施設 J-PARC MLF, 海外施
設である Oak Ridge 国立研究所 HFIRなど最先端の装置を駆使し，最適な条件での研究を進め
た． 
 
４．研究成果 
(1) トリリウム化合物 EuPtSiにおける磁気スキルミオン相の詳細 
そもそも本研究課題は，カイラル構造をもつ EuPtSi に

おける磁気スキルミオン格子の発見に端を発する．その際，
中性子および放射光 X 線を用いた共鳴散乱実験により，特
異な秩序波数をもつ短周期の磁気スキルミオン格子が実現
していることを明らかにした．本研究課題においては，さ
らにその研究を進めた． 
まず中性子小角散乱および単結晶中性子回折実験から，

磁気スキルミオン相に当たる A 相(図 1 (a))について，そ
の安定性を調べた．A 相における中性子小角散乱実験では，
スキルミオン格子に起因した明瞭な信号の観測に成功した
(図 1(b))．このピークに関して，温度履歴を確認したとこ
ろ，ゼロ磁場冷却においては，1.2T 0.3 Kにおいてピーク
は存在せず，報告の相図通り A 相は低温まで存在しないこ
とを確認した．一方，磁場冷却をしたところ，ピークは 0.3 
K まで存在すること，すなわち顕著な温度履歴が存在する
ことを明らかにした．これは A 相が準安定状態であること
を示している．この時の冷却は，クエンチではなく通常の
冷却であり，MnSiなどとは状況が異なることも明らかにし
た． 

次に同様の小角散乱実験において，印加磁場方向を回転
した測定を行った．その結果，観測されたピークが 10˚マグ
ネットを回転させることで消失することを確認した．この
振る舞いは，磁場方向に追従するスキルミオン格子を持つ
MnSi とは対象的な振る舞いで，報告された磁場異方性の相図
と一致するものである．この対象的な振る舞いは，短周期によ
り格子との結合がより強いことに起因した，f電子系における
特徴だと考えられる． 

図1 (a)EuPtSiの B||[111]
の磁気相図. (Kakihina et 
al. JPSJ.)(b) 1.2 T, 0.3 
K における中性子小角散乱

パターン． 



また EuPtSi のダイナミクスについて調べることを目的と
して行った NMR および µSR 実験では，Eu のスピン揺らぎの検
出に成功した．その結果，外場により，顕著にスピン揺らぎが
抑制されることを明らかにし，またこの系において顕著なフラ
ストレーションが存在することを示唆する結果が得られた．
EuPtSi の磁気スキルミオン形成メカニズムを理解する上で，
重要な指針が得られた． 
 
(2) 関連物質 EuPtGeにおける磁気スキルミオン相の探索 

EuPtSiにおける磁気スキルミオン格子の特徴の一つは，基

底状態および A相における低対称の秩序波数 q1=(0.2, 0.3, 0)
および qA=(0.09, 0.20, 0.28)である．EuPtSiにおける磁気ス

キルミオン相およびこの秩序波数の普遍性を明らかにする目

的で，同じ結晶構造をもつ EuPtGeを対象として，磁場中中性

子回折実験を行った． 

EuPtGe も EuPtSi と同様の存在領域を持つ磁場誘起秩序相

(A’相)が存在する．今回，基底状態および A’相について単結

晶中性子回折実験を行い，その結果，基底状態のカイラル磁気

相の秩序波数は，q1=(0.2, 0.3, 0)と同一であることを確認し

た．一方，図 3に示す磁場誘起相については，EuPtSiと同じく

極めて対称性の低い非整合磁気秩序である一方，その値は異な

ることが確認された．すなわち，A 相の秩序波数は，物質固有

であることを示しており，その起源を明らかにする上で重要な

手がかりが得られた． 

 
(3) 2 元系化合物 EuAl4における磁気多段転移および磁気ス
キルミオン相の形成 
カイラル構造をもつ EuPtSiに対し，よりシンプルな 2元系

である EuAl4は正方晶の単純な結晶構造を有する．EuAl4に対
し同じ電子構造を有すると考えられる EuGa4が TN=16 Kの単純
な磁気秩序を示す一方で，EuAl4は高温での CDW秩序に加え，
TN=16 K 以下で 4 段もの多段磁気転移を示す．加えて磁場下で
複雑な磁場誘起相転移を示すことに加え，輸送特性に異常が見
られたことから，磁気スキルミオン格子の形成が期待された． 
まずゼロ磁場での多段磁気転移について明らかにするた

め，飛行時間ラウエ法を用いた単結晶回折実験を行い，その詳
細を調べた．その結果，磁気秩序下では長周期構造を示し，多
段転移において q=(δ 0 0)から q=(δ δ 0)へと複雑な変化
を示すことを明らかにした．これは EuGa4で見られた q = (0 0 
0)の単純な反強磁性とは対象的な結果であった．加えて磁場中
については，共鳴 X 線回折実験から，高次反射の観測に成功
し，磁気スキルミオン格子が形成されていることを明らかにし
た．2元系かつ，低結晶対称性の下での磁気スキルミオン格子
の発現は，これがより普遍的に存在することを示唆するもので
あり，その秩序形態についても多様性があることを期待させる
重要な結果が得られた． 
 
(4) 2元系 Gd化合物 GdCu2における反強磁性状態の検証 
これまでに記した Eu 化合物に加え，同じく軌道磁気モ

ーメントを持たない Gd化合物においても磁気スキルミオン

格子の実現が期待され，実際に報告も上がっている．これら

の物質に共通する点の一つは，基底状態がらせん構造を持

つ点にある． 

今回，らせん磁性をもつ GdCu2 について，まずその基底

状態の検証を行った．Gdは Eu 以上の中性子吸収体であり，

一般にはその吸収を抑制するため，短波長の中性子を利用

する．これにより十分な強度が得られる一方，分解能が著し

く低下するデメリットがある．今回，敢えて長波長の中性子

を利用し，特定の磁気反射について高分解能での回折実験

を行った．その結果，報告されていた整合波数でのらせん磁

図2 EuPtSiおよび関連物質

の規格化緩和率の温度変化． 

図 3 EuPtGeの A 相における

中性子回折パターン． 

図 4 EuAl4 の磁気秩序相に

おける中性子回折パターン． 

図 5 GdCu2 で観測された非

整合磁気反射 



性ではなく，GdCu2のらせん磁性が非整合であることを明らかにした．これに続くスキルミオン

格子の研究においては，正確な秩序波数を知ることは，その起源を考える上で重要であるため，

目的に応じて長波長での中性子散乱が有効であることを示すことが出来た． 
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