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研究成果の概要（和文）：Au4Mn規則合金の「正の圧力効果」に関する電子論的な検証を行った．その結果，以下の成
果が得られた．
(1)X線磁気円二色性でAu原子の磁気分極を，粉末X線回折で格子定数の圧力変化を測定した．高圧下のAu4Mn規則合金で
起こる相転移は同型相転移(Isomorphic phase transition，結晶対称性は不変の相転移)という特異な現象であること
が分かった．(2)低温及び高温での高圧下電気抵抗測定から，圧力一定の下での相転移温度を求め，更に相転移温度の
圧力変化を追跡して，磁気相図を作成した．(3)Au4Mn合金の単結晶試料の育成に成功した．

研究成果の概要（英文）：An isomorphic phase transition in MnAu4 ordered alloy has been observed at the tra
nsition pressure Pc=10 GPa at room temperature for the first time. Although the crystal symmetry is kept t
he MoNi4-type superlattice over the measured pressure up to 20 GPa, the pressure effect on Au magnetic mom
ent changes a sign from positive to negative around Pc, and the elastic properties, e.g. compressibility, 
c/a ratio, bulk modulus, are also clearly modified. These peculiar phenomena should be ascribed to a stron
g magneto-elastic interaction of Mn(3d)-Au(5d) electrons and a rotational displacement of Au atoms under h
igh pressure.
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１．研究開始当初の背景 
 Au4Mn 規則合金は，Ni4Mo 型超格子の異方
的構造(a=6.45Å, c=4.03Å, c/a0.62)を持つ遍
歴電子強磁性体である．1960 年代に日本の研
究者が基礎研究を実施しており，自発磁化や
キュリー温度（常圧で 370K）が圧力に伴っ
て上昇する等，磁性における「正の圧力効果」
が報告されている．その後，研究は途絶えて
いたが，本研究では，近年の放射光 X 線分光
法と高圧技術の発展を基にして，「正の圧力
効果」の電子論的な検証を着想した． 
 一般的に，磁気特性の圧力効果は負である．
従って，正の圧力効果は極めて特異であり，
これが構造変化に起因するのか，電子構造の
変化に因るのか，また両者はどの様に関係す
るのか未解明の課題である．特に，5d-遷移元
素の Au 原子の役割は何か，Au 原子の電子状
態が強磁性発現にどの様に影響するのか，強
磁性規則合金に関する電子論的な理解は未
だ十分ではない． 
 本課題では，高圧下で X 線回折と X 線分光
実験を行い，結晶構造の変化と共に電子状態
の変化を元素選択的に議論することを目指
した． 
 
２．研究の目的 
 Au4Mn 規則合金の加圧に伴う結晶構造の
変化と強磁性の安定性について研究するた
めに，以下の 4 点を明らかにする． 
(1) Au 原子の磁気分極： 
 XMCD 強度から Au 5d-磁気モーメントの
大きさとその圧力変化を求め，その原因と
なる Mn(3d)-Au(5d)混成状態を確かめる．  
(2) 結晶構造の圧力変化： 
 高圧下 XRD によって，圧力に伴う構造変
化の有無を確かめる．格子定数の圧力変化
から弾性を議論する． 
(3)キュリー温度の圧力変化： 
 高圧下での電気抵抗測定を低温及び高温
領域で行い，キュリー温度の圧力変化から
相図の作成を目指す． 
(4) 単結晶および合金薄膜の作製： 
 Ni4Mo 型超格子の局所構造と電子状態の
議論から磁気異方性について考察する． 
 
３．研究の方法 
 規則相 Au4Mn 合金における「正の圧力効
果」を解明するために，高圧下での X 線回折
(XRD)と X 線吸収分光法(XAS)，X 線磁気円
二色性(XMCD)及び電気抵抗測定を行い，①
加圧に因る構造変化と弾性異常，②Au(5d)電
子の磁気分極状態を調べる．③キュリー温度
の圧力依存性より相図を作成する．放射光実
験では (財 )高輝度光科学研究センター
(SPring-8)と高エネルギー加速器研究機構
Photon-Factory，広島大学放射光科学研究セン
ター(HiSOR)を利用する． 

４．研究成果 
(1) Au原子の磁気分極： 
 XMCDを用いてAu原子の磁気モーメント
の大きさを求め，その圧力変化から次の知見
が得られた． 
・Au(5d)電子の磁気分極が確認された． 
・Mn(3d)-Au(5d)の軌道混成による磁気相互作
用が強い．これに因ってAu(5d)電子が分極し，
遍歴強磁性が安定化する．（図1） 

（図1）Au L2,3-吸収端のXANES, XMCD． 
 
・10GPa付近まで正の圧力効果が確認された．
一方，10GPaを越えると符号が負に替わるこ
とが分かった．（図2） 

（図2）Au(5d)磁気モーメントの圧力変化． 
 
(2) 結晶構造の圧力変化： 
 XRDでは格子定数の圧力変化について以下
の知見が得られた． 
・10GPa付近で結晶構造の変化が起こるのか
どうか，詳細な実験を行った．その結果，最
高20GPaまでの高圧印加の下でも結晶対称性
に変化は起こらないが，c/a比や圧縮率や弾性
係数に急激な変化がみられた．（図3, 4） 

 （図3）X線回折パターン． 



・高圧下のAu4Mn規則合金で起こる相転移は
同型相転移(Isomorphic phase transition，結晶対
称性は不変の相転移)という特異な現象であ
ることが分かった． 

 （図4）c/a比の圧力変化． 
 
・この同型相転移は磁気弾性相互作用が強い
ことを示唆している．しかし，高圧下での原
子変位と電子状態の変化の間の関係について
は未解明である． 
・また，低温・高圧下でのX線回折実験から
磁気相転移と異なる転移現象を見出した．低
温域での同型相転移と考えられる． 
 
(3) キュリー温度の圧力変化： 
 高圧印加の下で電気抵抗測定を低温及び高
温で可能にする装置を開発し，転移温度の圧
力変化を追跡した．その結果，以下の知見が
得られた． 
・常圧から7GPaまでの範囲で電気抵抗の温度
変化測定に成功した．（図5） 
・キュリー温度に「正の圧力効果」が確認さ
れた．これは先行研究やXMCDの実験結果と
整合している． 

 
 （図5）電気抵抗率の温度・圧力変化． 
 

・キュリー温度及び同型相転移温度の圧力変
化よりAu4Mn規則合金の相図を作成した．こ
こで，圧力効果が正のFerro-I相（低圧相）と
負のFerro-II相（高圧相）が区別される．（図6） 

 
 （図6）Au4Mn規則合金の相図． 
 
(4) 単結晶および合金薄膜の作製： 
 Au4Mn合金の単結晶試料の育成に成功した
ことで，以下の研究を計画している． 
・磁化測定から結晶磁気異方性を評価する． 
・薄膜あるいはナノ粒子の作製を試みて，各々
の磁性を比較，評価する． 
 
(5) 結論と今後の展開： 
・高圧下で観測された相転移の原因は，電子
状態の変化に因ると結論付けられる． 
・即ち，電子構造（Fermi面の幾何学的形状）
とその圧力に伴うエネルギーシフトが原因す
る．これは，1960年にLifshitzが予言している
Topological Phase Transitionに対応するものと
考えられる． 
・また，Au4Mn規則合金では磁気弾性相互作
用が強いことが示唆される． 
・Mn基ホイスラー合金でも正の圧力効果が観
測されている．恐らく，同様の議論が可能な
ので，今後，検証が必要になると思われる． 
・同型相転移に関する論文を執筆中である． 
・Topological Phase Transitionに関する研究は
高圧物性の新展開に位置づけられる． 
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