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研究成果の概要（和文）：固体中の正20面体スピンクラスターがどのような磁気秩序をとるか、これまで全く知られて
いない。本研究では、Au系の正20面体スピンクラスター固体の強磁性磁気構造をはじめて決定した。本研究成果は、正
20面体上の局在スピンの構造について初めての知見を与えるとともに、同じ正20面体スピンクラスターを含む準結晶の
磁性の理解や新たなスピンクラスター固体の設計において、出発点となることが期待される。

研究成果の概要（英文）：The long-range mangnetic order over spin icosahedra in solids has been one of the 
unsolved issues in the modern physics. In this work, we have determined the magnetic structure of a 
Au-based approximant, which will provide an idea on the interpretation of the spin-glass behaviors in 
quasicrystals and also on the synthesis of new magnetic systems based on spin icosahedra.
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１．研究開始当初の背景 
固体中の正 20 面体スピンクラスターが
どのような磁気秩序をとるか、これまで全
く知られていない。1982 年に発見された準
結晶やその周期近似である近似結晶は、正
20 面体クラスターからなり、正 20 面体の
頂点に希土類元素が配置されると、正 20
面体スピンクラスター固体と見なすことが
できる。これまでに、ほとんどの場合スピ
ングラス的な振舞いを示すことが報告され
ており、その磁気秩序に関する研究は皆無
であった。 
ところが近年、正 20 面体スピンクラスタ
ーからなる近似結晶（Cd6Tb）において初め
て長距離磁気秩序（反強磁性）が観測され、
またその後、Au 系では強磁性転移も見いだ
され、正 20 面体スピンクラスターと長距離
磁気秩序が両立することが判明し、正 20
面体の頂点にあるスピンの振舞い、とりわ
け、その取り得る秩序について興味が持た
れている。 
 
２．研究の目的 
 上述の背景のもと、本研究では、まず、様々
なAu系の正20面体スピンクラスター固体の
マクロ磁性を調べ、次に、その磁気構造を決
定し、正 20 面体頂点にスピンの挙動につい
てこれまで知られていない知見を得ること
を目的として、研究を行った。 
 
３．研究の方法 
 まず、Au-SM(SM=半金属)-R(R=希土類)
の３元系で様々な近似結晶を作製し、単相・
良質化を行い、そのマクロ磁性を調べる。試
料の作製にあたっては、高純度金属原料を秤
量した後、アーク溶解炉により母合金を作製
し、次いで、高温で熱処理を施こす。マクロ
磁化測定としては、約 1.8K までの温度範囲
で、磁化の温度依存性、磁化の磁場依存性を
測定し、磁気転移の有無、磁気転移点、磁気
転移のタイプを調べる。 
磁気構造解析は、Au-Si-Tb結晶について行
った。磁化測定より、この結晶は強磁性転移
を示すが、その磁性は単純な強磁性ではなく、
磁気モーメントがキャントしていることが
予想された。磁気構造を決定する上ではまず、
中性子回折実験にたえる大きな単結晶が必
要となる。そこで、電気炉を用いて徐冷法に
より単結晶を育成した。次いで、磁化測定に
より、得られた単結晶の強磁性転移の存在の
確認、それから、キュリー点の決定を行った。
単結晶中性子回折実験は、米国オークリッジ
国立研究所において実施した。具体的には、
キュリー点上下で中性子回折測定を行い、両
者の強度を差し引くことで磁気散乱成分の
みを抽出し、磁気構造解析データとした。解
析にあたっては、正 20 面体頂点にあるスピ
ンの向きおよび大きさをフィッティングパ
ラメータとして、最小二乗法により磁気構造
の精密化を行い、磁気構造を決定した。 

 
４．研究成果 
 今回作製した Au 系の近似結晶は、いずれ
も強磁性転移を示し、Gd を含む系では単純な
強磁性、Gd 以外の希土類を含む系では、キャ
ント強磁性を示唆する結果が得られた。また、
磁化率の温度依存性の解析から、いずれの物
質においても、希土類スピンは正 20 面体の
頂点に良く局在し、モーメント間には強磁性
的な相互作用が働いてることも判明した。 
磁気構造解析を行う系としては、中性子の
吸収体を含まない、かつ、キャント強磁性を
示す Au-Si-Tb 近似結晶を選定した。作製し
た Au 系近似結晶の単結晶は約 5mm であり、
中性子回折を行うことが可能なサンプルサ
イズを得ることができた。この単結晶につい
て透過Ｘ線回折を行ったところ、明確なブラ
ッグスポットが観察され、双晶などを含まな
い良質な単結晶であることが判明した。 
マクロ磁性としては、磁化の温度依存性お
よび磁場依存性を測定した。磁化の温度依存
性から強磁性転移が確認され、キュリー点が
11.5K と求まった。キュリー点以下の磁化曲
線は、自発磁化の存在を示し、強磁性転移が
起きていることが確かめられた。ただし、磁
化曲線は一旦プラトーを示しており、単純な
強磁性ではなく、キャントした磁気構造をと
っていることが示唆された。 
 中性子回折実験は、オークリッジ国立研究
所において実施した。まず、キュリー点上下
で基本反射の回折強度の温度依存性を測定
した。その結果、キュリー点以下でブラッグ
散乱強度の増強が観測され、磁気散乱の検出
に成功した。一例として、510 基本反射の回
折強度の温度依存性を示す。磁化測定から決
定したキュリー点である11.5Kを境に温度が
下がるにつれ、回折強度が顕著に増強してい
ることがわかる。Tc 以下の強度増強は磁気転
移によるものである。次に、(HK0)面で広く
中性子回折測定を行い、キュリー点以下での
強度からキュリー点以上での強度を差し引
くことで磁気散乱マップを作成した。得られ
た磁気散乱強度は、化学単位胞の消滅則を破
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っておらず、低温相がたしかに強磁性相であ
ることを示す結果となっていた。このことは、
一つの正 20 面体スピンクラスターの構造を
決定すれば、全体の磁気構造が決まることを
示すものである。 
 磁気構造解析は、正 20 面体上の１２個の
スピンの向きおよびスピンの大きさ、および
ドメインの比率をパラメータとして行い、構
造精密化を図った。最終的に得られたＲ値は、
1%を切っており、十分信頼できるモデルを得
ることに成功した。得られた磁気構造モデル
においては、正 20 面体上の Tb3+スピンの大き
さは、約 8Bと自由イオンから予想される 9B
に比べて若干小さいことが分かった。また、
モーメントの向きは、原則として、３つある
<100>方位のいずれかを向いており、全体と
しては、<111>方向が容易軸となっている。
ローカルの<100>方向を向くことは、結晶場
の影響と考えられ、個々のスピンには比較的
強い一軸異方性が働いていることが伺われ
る。固体中の正20面体スピンクラスターは、
結晶場の影響を比較的強く受けて、ローカル
な容易軸と結晶の容易軸が一致しない、特異
な磁気構造を取っていることが判明した。 
本研究により得られたスピンクラスター
モデルは、本合金系にとどまらず、同様の正
20 面体スピンクラスターを含む多くの物質
の磁気構造を考える上での出発点を与える
ものと期待される。特に、準結晶に広く見い
だされているスピングラス的振舞いの謎は
いまだに解明されておらず、その解明に向け
て示唆を与えるものと考えられる。さらに、
新たな正 20 面体スピンクラスター固体を設
計する上でも、有意義なモデルを与えるもの
と期待される。 
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