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研究成果の概要（和文）：ヘリウム温度から室温までの広い温度域での高圧力下磁気測定技術を向上させるべ
く、平行調整機能を有しない小型ダイヤモンドアンビルセルを開発し、ランタノイド系強磁性金属Gd, Tb, Dy, 
Hoに対して磁気秩序消失圧力を再評価した。関連する先行研究と比較し、再現性をもって確認できた部分と新た
に確認できた部分の棲み分けを行った。また、高圧力下構造解析の先行研究とも照らし合わして、強磁性磁気秩
序ならびにらせん磁気秩序の消失圧力と結晶構造の相関関係について新しい物理学的知見を得ることができた。
特に、TbとHoについては、磁気測定の精度が向上したことでこれまでの理解を超える新しい事実が明らかとなっ
た。

研究成果の概要（英文）：We have developed a miniature diamond anvll cell (DAC) without any system to
 adjust clearance between two anvils, which is suitable for magnetic measurements over wide 
temperature range from liquid helium temperature to room temperature. By using the DAC, we succeeded
 in measuring ac magnetization for lanthanoid ferromagnetic metals such as Gd, Tb, Dy, and Ho at 
pressures more than 20 GPa. The cirtical pressures, above which the magnetic orders disappear, were 
precisely evaluated, and they were compared with the results in previous literatures. In particular,
 we had to revise the information on critical pressures for Tb and Ho. Consequently we mention that 
the above critical pressures should not be determined from the data of electrical resistance. A 
seres of critical pressures was also discussed on the basis of structural phase transitions under 
pressures. 

研究分野：固体物性

キーワード： ランタノイド　希土類金属　強磁性　高圧力　磁気測定

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
“金属強磁性体の磁気秩序が高圧力下でどのようになるか？”は物質科学において重要な関心事である。例え
ば、鉄は10 GPa超の高圧力下で構造相転移に引きづられる形で強磁性状態が消失し、金属状態が超伝導状態にグ
レードアップする。ランタノイド系にも６種の強磁性元素が存在するが、高圧力下磁気測定から示唆された磁性
状態と電気抵抗測定で主張されことが矛盾していた。今回、高圧力下磁気測定技術を向上させ、Gd-Hoの4元素に
対して、信頼のおける磁気測定データを入手し、電位抵抗測定に頼らない形で磁性状態の温度・圧力相図を作成
することが出来た。単一元素金属の物性ゆえに真相を明らかにしておく必要があった。

※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、研究者個人に帰属されます。
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１．研究開始当初の背景 
  
伝導電子が創出する強磁性状態は、物質科学における非常に重要なテーマであり続けている。
周期律表の 118種の元素の中で 3d遷移金属元素の Fe, Co, Niの 3種は Stonerモデルで、4f希
土類金属元素 Gd, Tb, Dy, Ho, Er, Tmの 6種は RKKY相互作用でそれらの強磁性状態が理解さ
れる。例えば、Feは 10 GPa超の高圧力下で構造相転移が強磁性状態の消失を誘起し、金属状
態が超伝導状態にグレードアップする。一方、周期律表で Gdの左隣りの Euは高圧力下で超伝
導体となる。このように、圧力誘起超伝導を期待した強磁性金属の高圧力実験は、多彩な physics
を期待させる。 
 強磁性金属の高圧力実験の主要な物性測定は、磁気測定と電気抵抗測定である。GPa 級の高
圧力環境を創出したいとき、必然的に圧力容器の試料空間を小さくせざるを得ない。特に 10 GPa
超の高圧力を求める時、ダイヤモンドアンビルセル（DAC）を使用することになる。そこでの試
料空間は直径 0.2mm以下・厚み 0.2mm以下が標準的である。磁化は示量性の物理量であり、
その大きさは体積に比例する。つまり、高圧力下での磁化の大きさは必然的に非常に小さくなる。
もちろん、電気抵抗測定もその高圧実験は困難を極め、微小結晶（試料）にいかに電極を装着す
るかが腕の見せ所となる。強相関電子系のように磁性と電気伝導が強く相関する系では、常圧力
下で、磁気測定によって事前に評価した磁気転移温度で、電気抵抗の変化を確認した上で、高圧
力下で電気抵抗の変化を追跡することでもって、磁気転移を追跡することがしばしば行われて
きた。磁気測定が比較的容易であれば、電気抵抗測定と磁気測定の両方が行われているはずであ
り、電気抵抗実験の実施数に比べて磁気測定実験の実施数が少ないのが現状である。このことは、
強相関電子系に限らず上述の強磁性金属に関する研究にも当てはまる。これらの背景には、高圧
力実験との相性を考えたとき、実験室レベルで、おそらく唯一の微弱磁気信号検出ツールである
超伝導量子干渉素子（Superconducting Quantum Interference Device: SQUID）を高圧力環境下で使
いこなすことが容易ではなかったことがある、と考えられる。 
 今回、研究対象とする 4f 希土類（ランタノイド）金属強磁性体の場合、高圧力下磁気測定に
よる結果と高圧力下電気抵抗による結果が矛盾している（正確には磁気秩序の消失・存続に関す
る解釈に齟齬がある）。以下、具体的に説明する。磁気測定の歴史は、1965年に遡り、McWhan
と Stevens が外径 5mm-内径 2mm-厚み 0.3mm のリング状試料によって交流磁化率測定を行
い、Gd-Hoに対して磁気秩序の低温側へのシフトとその分裂を報告した[1]。しかし、Gdの磁気
秩序の分裂は、2003年に IwamotoとMitoらが SQUIDを用い、多結晶試料に対して飽和磁化
レベルの磁化を測定することによって否定した[2]。同じ手法を用いた Gd-Hoの 4種に対する磁
化測定は、2009年にMitoらによって結晶構造のデータとともに報告されたが、4つの強磁性金
属で磁気秩序の分裂は起こらず、磁気秩序の消失と単位胞体積の相関が新たに議論された[3]。
そのMitoらの結果は、その数年前（2005年）に電磁誘導方式の交流磁化率測定によって Jackson
らが報告された結果と矛盾しない[4]。しかし、2015年の Limと Schillingらによる相次ぐ電気抵
抗測定は、Gd, Tb, Dyに対して、磁気信号が消失した後の高圧力下でも、磁気秩序が存続すると
解釈される電気抵抗異常の存在を観測し、その電気抵抗異常は 100 GPa 超の圧力で室温付近で
観測されることを報告した[5, 6]。しかし、Tbと Dyに対しては、元々２種類の磁気秩序が存在
するにも関わらず、1種類しか追跡されていないなど、磁気秩序温度以外にも釈然としない点も
存在する。 
 
２．研究の目的 
 
 当研究室では約 20年間、高圧力下磁気測定の技術開発を地道に継続してきた。当初、ランタ
ノイド系強磁性金属に対して本研究グループで報告した手法は、飽和磁化を発現するレベルの
高磁場を印加した状態の磁化の温度変化を、印加圧力を変えながら追跡するものであった[2, 3]。
現時点での技術レベルと比較すると、実はこの手法は、温度スイープ時に、信号の小さな磁気異
常の検出する手法としてはベストな方法ではない。そこで、ヘリウム温度から室温にわたる広い
温度域に渡って、信号の小さな磁気異常を検出するベストな手法である“交流磁化測定”を採用
して、ランタノイド強磁性体の磁気秩序消失圧力を決定することが本研究の目的である。 
 
３．研究の方法 
 
 広範囲の温度域を対象にするため、市販の SQUID 磁束計を利用し、それに超小型の DAC を挿入
して、交流磁場中（振幅 3.86 Oe, 周波 3 Hz or 10 Hz）での磁気信号を検出する。S/N 比を向
上させるために、各温度で複数回の測定を実施し、統計平均処理された“交流磁化”の情報を採
用した。一部の実験では、磁気信号を大きくする手法として、交流磁場に加え、飽和磁化の数％
レベルの直流磁場を印加した。この際、わずかではあるが、S/N 比は向上した。また、熱サイク
ルによる平行度のズレを回避するため、平行調整機能を有しない新型の超小型 DAC を開発し、
20-30 GPa の高圧力下で測定の成功率を向上させた。 
 
４．研究成果 
 
Gd の交流磁化測定の結果を図１に示す[7]。Gd は他のランタノイド系強磁性金属と違い、らせ
ん磁性状態を有していない、つまり（昇温過程で）強磁性-常磁性転移しかない。常圧では 290K



付近に強磁性的な信号が観測された。加圧によって、それが信号強度をわずかに減じながら低温
側にてシフトする。まず、hcp 構造→-Sm-type 構造の構造相転移の圧力域である 3 GPa を超えた
辺りで、信号強度に大きな減少が見られ、同時に強磁性転移温度(キュリー点 TC)の低下も顕著
になり、強磁性磁気秩序と結晶構造との間に相関があることが明らかになった。次に、さらに加
圧すると、Sm-type 構造→dhcp 構造の構造相転移が起こる 6 GPa で磁気秩序として追跡してき
た磁気信号が検出感度レベル以下の大きさになる。過去の同様の測定より１桁以上高精度の測
定を実施している立場からすると、「磁気信号が検出感度以下になった」と言及するのではなく、
「磁気秩序が消失した」と結論付けたい。実は、この結果は過去に我々が行った高圧力下磁化測
定の結果[2,3]と矛盾しない。以上のことから、Gdについては、電気抵抗の測定結果が 6 GPa ま
でのキュリー点を追跡していたことは認めるが、その後の電気抵抗の異常は RKKY 相互作用に起
因する短距離秩序を反映したものであり、３次元的秩序化を追跡したものではない、と結論付け
たい。 

  
     図１．Gdの高圧力下における交流磁化の in-phaseの温度依存性[7] 
 

       
            図２．Dyの磁気秩序温度の圧力依存性[7] 
 
一方、図２の Dy の磁気転移温度の圧力依存性を示す[7]。Dy は低温から強磁性-らせん磁性-
常磁性転移をする。ここで、強磁性-らせん磁性の転移温度を TC、らせん磁性-常磁性の転移温
度を TNとする。TCと TNはともに加圧とともに減少し、7 GPa付近で評価できなくなる。これは、



それぞれの磁気異常シグナルが検出感度レベル以下の大きさになったことを意味する。Dy にと
って 7 GPa は hcp 構造→-Sm-type 構造の構造相転移の圧力に対応する。参考までに、文献[5]に
よると、電気抵抗異常は 20 GPa で上昇に転じ、100GPa 超では室温近くにまで上昇する。本研究
課題の磁気測定においては、Dyは Gd 同様、構造相転移による磁気秩序消失を示唆するが、Gdと
違うことは非磁性状態になる圧力が dhcp ではなく Sm-type であることである。結晶構造をベー
スとした磁気相互作用の計算が必要であるが、これについてはまだ有益な理論的知見を得るこ
とができていない。もう一つ、Gd と異なることは、Dy の電気抵抗で観測された磁気異常は、常
圧では TNで観測されているが、加圧とともに TCに近づくことであり、TCと TNの両者が変化す
る場合、電気抵抗異常が示唆する物理的対象が変化するということである。このことは、ランタ
ノイド系強磁性金属の場合、高圧力下での電気抵抗異常が３次元的秩序化を反映するとは限ら
ないことを改めて確信させる。 
図３が本研究課題のまとめであり、Gd-Hoに対して、現時点での世界最高精度の高圧力下磁気
測定を通じて決定した磁気相図である[7]。そこでは、強磁性(FM)磁気秩序とらせん磁気秩序（HM）
が存続する圧力範囲と、結晶構造との関係が分かるように工夫されている。結果的には、電気抵
抗の結果でもって高圧力下での磁気秩序を論じることが極めて危険であることを示唆し、同時
に構造相転移と磁性との相関が強固に存在することが明らかになった。今後は高圧力下中性子
回折で磁気秩序の有無を実験で決定的なものにする予定である。 
 

       
図３．ランタノイド強磁性金属 Gd, Tb, Dy, Hoの圧力相図[7] 
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