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研究成果の概要（和文）：本課題では，磁性・格子やその結合などさまざまな秩序変数に着目し，それらが臨界
点近傍で引き起こす新奇現象について，量子ビームを相補的に利用し，調べた．磁気揺らぎの代表物質YbRh2Si2
では，これまで未知の領域であった臨界点ごく近傍での新たな磁気秩序を，格子揺らぎの(Sr,Ca)3T4Sn13 (T=
Rh,Ir)については，格子揺らぎ起源の直接的な証拠を，さらにEu化合物では，EuPtSiの相転移近傍の領域で，f
電子系で初めてとなる磁気スキルミオン格子の実現を微視的に明らかにした．X線，中性子各々の特徴を活か
し，臨界的近傍の新たな静的・動的構造を明らかに出来た点で，有意義な成果が得られた．

研究成果の概要（英文）：Various order parameters, such as magnetism and lattice, and their coupling 
can give rise to novel quantum phenomena in the vicinity of a critical point. In this study, neutron
 and synchrotron x-ray were complementary used to get microscopic insights into these novel 
phenomena. In YbRh2Si2, prototypical compound showing a magnetic driven quantum critical point 
QCP), new type of magnetic order parameter was revealed in the slightly Co doped sample near QCP. In
 (Ca,Sr)3T4Sn13, non-magnetic lattice driven QCP was evidenced by phonon spectroscopies. And EuPtSi,
 a formation of magnetic skyrmion lattice in f-electron compound is identified near the critical 
region under magnetic fields, and its unique characteristics such as short periodicity and magnetic 
anisotropy were revealed.  In overall, new type of static and dynamical responses were characterized
 near the critical point.

研究分野：中性子散乱，放射光散乱，固体物理

キーワード： 中性子散乱　放射光　強相関物性　量子臨界現象　磁気スキルミオン

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本課題では，中性子と放射光X線，各々の特徴を活かし，磁性や格子により引き起こされる臨界点近傍の特徴的
な振る舞いを微視的に明らかにした．これらの情報は，量子ビームプローブでのみ得られるもので，他の実験結
果や理論的な研究の進展に有益な成果が得られた．また実験は，J-PARCやSPring-8などの大型施設を相補的に駆
使して実施したもので，先端施設の有用性を示す意味でも有意義な成果であったと言える．

※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 
２次相転移が温度ゼロに抑制される領域である”量子臨界点”の近傍では，特異な揺らぎの発

達と共に超伝導や非フェルミ液体的振舞いなど，通常とは異なる特異な物性が発現する．その
ため固体物理における中心テ－マの一つとして活発に研究されてきている．対応する２次相転
移の秩序変数は磁気秩序が一般的だったが，最近では価数や，軌道に対応する四極子，非磁性
の構造相転移起源のメカニズムなどの多様性が見出され，拡がりが出てきている．各々の秩序
変数に対応する臨界点近傍で超伝導や重い電子状態などの物性が見出され，熱力学的な物理量
などで共通点などの議論が進んでいる．一方，当該領域での秩序構造やダイナミクスなどの微
視的な観点については，報告は限られていた．その要因としては，物質例が限られていること
に加え，臨界点近傍に近付くにつれ転移温度が下がり，秩序変数が抑制されるなどの困難も伴
うため，実験的な困難もあった． 
 
２．研究の目的 
本課題では，多様な自由度により誘起される量子臨界現象に着目し，臨界点近傍における静

的な秩序構造や臨界指数，ダイナミクスを系統的に明らかにすること，またその比較を通じて，
量子臨界現象の包括的な理解を目指した．具体的には，磁気揺らぎ起源の代表物質である
YbRh2Si2，非磁性起源の構造揺らぎによる (Sr,Ca)3Rh4Sn13 及び (Sr,Ca)3Ir4Sn13 と
Lu(Pd,Pt)2In, 価数を含めた新たな量子臨界現象が期待される Eu 化合物を主な対象とし，任
意の波数-エネルギー空間を走査出来る中性子を主たるプローブとして，X 線を相補的に利用
し，秩序構造及びダイナミクスの系統的な解明を行った． 
 
３．研究の方法 
上記目的達成に向けて，波数-エネルギー空間を自在に走査可能な微視的プローブである中

性子及び放射光 X線を用いた．静的な構造については，単結晶を用いた中性子回折及び放射光
回折実験により調べた．ダイナミクスの内，非磁性起源の量子臨界点については，フォノンを
解明するため単結晶試料中性子及び放射光非弾性散乱実験を実施した．Eu の電子構造につい
ては，J 多重項励起を調べるため，中性子非弾性散乱実験を用いた．量子臨界点近傍について
は，極低温・強磁場などの極端条件が必要となることに加え，磁気モーメントも小さくなるな
ど，多くの実験的な困難がある．この点を克服するため，中性子については世界最高性能を誇
るパルス中性子源 J-PARC MLFを中心に海外施設も含めた実験を，また放射光についても装
置グループとの協力のもと，SPring-8や PF等の大型施設を活用し，国際共同研究を積極的に
進め成果創出を目指した 
 
４．研究成果 
(1)	 YbRh2Si2における磁気秩序の解明 
量子臨界点ごく近傍に位置する YbRh2Si2 は，

TN=70 mKの反強磁性基底状態を持つ．その転移温
度の低さを反映し，秩序モーメントも 10-3 µB程度と
極めて小さいことから，その秩序構造は未解明のま
ま残されてきた．磁気構造の解明を目指し，磁気秩
序が安定化する Co 置換系を対象としてこれまで研
究を進め，まず YbCo2Si2，Yb(Co0.8,Rh0.2)2Si2の磁
気構造を決定した．最近，新たな反強磁性秩序相が
Yb(CoxRh1-x)2Si2の Co低濃度領域で報告された（図
1）．この内，高温側の AFM1相は YbRh2Si2の基底
に繋がるように見えることから，その構造に着目さ
れていた．この磁気構造を明らかにするため， 
x=0.18 の単結晶試料について，J-PARC MLF の
BL18に設置された中性子回折計 SENJUにおいて，
実験を行った． 
実験では，x=0.18の基底状態である AFM2相に

おいて，新たな磁気反射の観測に成功した，これは
YbCo2Si2で現れる q=(3/4, 1/4, 0)や q ’=(1/4,δ,0)とも異なる非整合磁気波数を持っていること
から，Co 高濃度と低濃度で磁気相関が大きく変化していることを明らかにした．一方で，
YbRh2Si2の基底状態に繋がる AFM1相については，磁気反射の発見には至らなかった．AFM2
相の磁気ピークは AFM1 相で完全に消失し，近くに信号が見られないことから，TLの転移で
大きく構造が変わっていると考えられる．YbRh2Si2のごく近傍まで磁気秩序波数が明らかに出
来た点で，基底状態解明に向けた大きな進展が得られた． 

 
(2) 非磁性量子臨界点を示す(Sr,Ca)3Rh4Sn13 及び (Ca,Sr)3Ir4Sn13 
非磁性の(Sr,Ca)3Rh4Sn13，(Sr,Ca)3Ir4Sn13において，外場による構造相転移と思われる T*

の抑制に伴い，臨界点に向けて非フェルミ液体的振る舞いに加え，超伝導転移温度の増加が観
測され，格子揺らぎを起源とした量子臨界点の存在が示唆された．この点を微視的に明らかに

図１	 YbRh2Si2の Co置換による磁
気相図．（S. Hamann et al., PRL 
122, 077202 (2019).） 



するため，中性子及び放射光散乱実験を行った． 
まず今回の臨界点に対応する T*の転移について，

母物質である Sr3Ir4Sn13を対象として，単結晶中性
子回折実験を行い，転移の詳細を調べた．実験の結
果，秩序波数 q=(1/2, 1/2, 0)で現される格子由来の
超格子反射を観測した．超格子反射の連続的な成長
及び温度履歴がないこと，また冷却に伴い，転移点
に向けて臨界散乱が連続的に増加し，転移点で発散
することから，T*の転移が２次の構造相転移である
ことを明らかにした（図２）． 非弾性 X線散乱によ
り，T*に向けてフォノンのソフト化が起きているこ
とも，２次の構造相転移の存在を裏付けている．低
温での強度の波数依存性や，転移により低対称化が
見られないことから，この構造相転移が，triple-q
による立方晶 I-43d への相転移と一致していること
を見出した． 
続いて，この T*の２次相転移と量子臨界点の関

係を微視的に明らかにするため，(Ca,Sr)3Rh4Sn13
を対象として，フォノン分散の Ca 濃度依存性を
X 線非弾性散乱により系統的に調べた．まず相転
移の秩序波数である M点(1/2, 1/2, 0)でソフト化
するフォノンモードの存在を明らかにした．また
このモードが，Ca 濃度の増加に伴う T*の低下に
対応し，量子臨界点に向け，E=0へと外挿される
こ と を 見 出 し た ( 図 3 ）． こ の 結 果 は ，
(Ca,Sr)3Rh4Sn13で観測される量子臨界現象が，非
磁性の格子揺らぎによることを直接的に示してい
る．これと合わせて，転移点に向けた臨界指数の
系統的な変化も明らかにした．磁気的や他の秩序
変数による臨界現象と比較する上で，有益なデー
タが取得に成功した． 
また格子揺らぎの量子臨界現象のより普遍的な

理解を目指し， (Ca,Sr)3Rh4Sn13 に加え，新たに
Lu(Pd,Pt)2Inについて取り組んだ．X線非弾性散乱
により，ソフトフォノンの濃度依存性から，量子臨
界点に向けて E=0 に向かう同様の変化を見出した．
より系統的な理解に向けて，重要な結果が得られた． 

 
(３) 臨界点近傍で現れる EuPtSiの新奇な磁気誘起秩序相の解明 

Euは価数により大きく異なる磁気基底状態をとる．Eu3+は非磁性である一方，Eu2+はスピ
ン磁性である S=7/2 の基底状態となり，f 電子系でありながら軌道磁気モーメントを持たない
ユニークな状態をとる．この内，立方晶 EuPtSi はスキルミオンの典型物質 MnSi と同じ空間
群 P213 に属するカイラル構造をとる． EuPtSi の磁場下では，有限温度・磁場のみで安定化
する磁場誘起秩序相(A 相)が発見され，秩序相内でホール抵抗の顕著な増大が観測された．こ
れはMnSiの転移温度ごく近傍の臨界領域のみで安定化する磁気スキルミオン相と共通した特
徴であることから，EuPtSi でもスキルミオン格
子の形成が示唆された．この点を微視的に明らか
にするため，単結晶を用いた磁場中での中性子及
び共鳴 X線散乱実験を実施した． 
まず単結晶中性子回折実験により基底状態の

磁気構造を調べ，q=(0.2, 0.3, 0)のヘリカル磁性体
であることを見出した．続いて A相についても磁
場中中性子回折実験を実施し，A 相に入ると周期
長は保持したまま，散乱パターンが大きく変化す
ることを見出した．磁気散乱パターンは，印加磁
場に垂直な面で六角形を形成し，qA=(±0.09, ±0.20, 
∓0.28)で現される低対称な秩序波数をもつことを
明らかかにした（図 4）．この散乱パターンは，磁
場に垂直な面内で互いに 120°をなす triple-q 構
造で現される磁気スキルミオン格子の特徴と一致し
ている．観測された磁気ピークが磁気スキルミオン
格子を反映しているかより確実に確認するため，放
射光を用いた共鳴 X 線散乱を実施した．その結果，

図２	 中性子散乱により明らかにし

たSr3Ir4Sn13の超格子反射の温度依存

性．内挿図は臨界散乱の温度変化．		

図３	 X 線非弾性散乱により明らか

にした(Ca,Sr)3Rh4Sn13のソフトフォ

ノンの温度及び濃度依存性．(Y. W. 
Cheung et al., PRB 98, 161103(R) 
(2018).) 

図４	 磁場中中性子散乱による，磁

気スキルミオン格子形成を反映した

EuPtSiの A相の磁気散乱パターン． 



qA1+ qA2の位置に弱い散乱の存在を見出した（図５）．
この高次反射の存在は，A 相で発見された秩序波数
qAで現される秩序が，single-q のマルチドメインで
はなく，triple-q 構造であることを示している．こ
れより，中性子及び共鳴 X線散乱の相補的に利用す
ることで，EuPtSiにおいて f電子系で初となる磁気
スキルミオン格子の形成を微視的に確認した． 
今回の結果，EuPtSiが磁気スキルミオン格子を

有するという点で MnSi と共通の特徴を持つ一方，
固有の特徴をもつことも明らかにした．代表的なも
のとしては，第１にMnSiに対し周期長が 1/10と極
端に短い点で， EuPtSiで観測されるトポロジカル
ホール効果が顕著となっていることが理解出来る．
もう一つは，低対称の秩序波数が格子とより強い結
合を有する点で，印加磁場方向に対し強い異方性を
有する点である．これらの特徴は，磁気スキルミオ
ン形成を担う相互作用の違いを反映していると考え
られ，トポロジカル秩序形成メカニズムの理解に向けて重要な結果が得られた． 

 
以上，本課題により磁気揺らぎによる量子臨界点である YbRh2Si2における磁気秩序の検出

において前進したことに加え，格子揺らぎにより誘起される量子臨界現象の存在を微視的に明
らかに出来た点など，大きな進展があった．さらに臨界点近傍の新奇現象として，f 電子系初
となる磁気スキルミオン格子形成を明らかにした点など，新たな展開が得られた点でも重要な
成果があった．今後はさらに研究例を増やし，臨界現象や新たな秩序状態について，より普遍
的な理解を目指していく． 

図５	 共鳴 X 線散乱により明らかに
した EuPtSiの A相における qAに対

応する高次反射の存在．(C. Tabata 
et al., JPSJ 88, 093704 (2019).) 
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