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研究成果の概要（和文）：本研究は、結晶中の強磁性スピン正20面体の属性を解明すること、及び、その制御法
を確立することを目的として研究を行ったものである。主な研究成果は３つあり、一つ目として、Au-Al-(Gd,
Tb)系スピン正20面体結晶の単結晶構造解析を行い、その構造決定に成功した。二つ目として、Au-Al-Tb系スピ
ン正20面体結晶の粉末中性子回折実験を行い、その磁気構造の決定に成功した。三つ目として、数多くの合金系
でスピン正20面体結晶を作製し、その基底磁気状態が平均価電子数のみで良く整理されることを見い出し、ま
た、スピングラス、強磁性、反強磁性相の存在域を解明するとともに、その磁性制御法を確立した。

研究成果の概要（英文）：This study was conducted to elucidate the properties of ferromagnetic spin 
icosahedron in crystals and also to establish the method to controll the magnetism of spin 
icosahedron crystals. There are three main research results, and firstly, single crystal structure 
analyses of the Au-Al-(Gd,Tb) spin icosahedron crystals were conducted, and their structures were 
determined. Second, powder neutron diffraction experiments of the Au-Al-Tb spin icosahedron crystal 
were conducted, and their magnetic structures were determined. Thirdly, spin icosahedron crystals 
were prepared in many alloy systems, and it is found that the magnetic ground state can be well 
tuned only by the number of average valence electrons, and the existence range of spin glasses, 
ferromagnetism, antiferromagnetic phases,was elucidated. To summarize, the method of controlling the
 magnetism of spin icosahedron crystals has been well established by this study.
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究により、固体中の正20面体が精緻な磁性物理学の対象となった。とりわけ、５つしかないプラトンの正凸
多面体のうちの２つの多面体（正12面体、正20面体）を構造単位に有する夥しい結晶群の磁性の理解への第一歩
と見なすことができる。また、本研究は、“クラスター磁石”という学問領域が物理学・材料科学において創出
されるための第一歩とも見なすことができる。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
本申請者らは 2010年、図１に示すスピン正 20面体か
らなる化合物において世界で初めて長距離磁気秩序（反
強磁性相）を見出し、結晶中のスピン正 20面体が科学史
上はじめて、精緻な磁性研究の対象となるに至った。さ
らに、2013年と 2014年には、強磁性やキャント磁性を
初め様々な磁気秩序を発見し、正 20面体上の局在スピン
が多様な磁気秩序を取り得ることをも明らかにした。
2015 年には、価電子濃度を変えることで強磁性-反強磁
性間のスイッチングができることを見い出し、スピン正
20面体の磁性が制御できる感触も得られつつある。これ
らのスピン正 20面体に関する研究はいずれも、世界に先
駆けてなされたものであり、ここに結晶中のスピン正 20
面体の磁性をミクロに制御する土台が科学史上初めて整
った。 
 
２．研究の目的 
 スピン正 20 面体は、その特徴的な幾何学的性質に由来するフラストレート系として、巨大
磁気熱量効果を始め特異な物性の発現が期待されている。本申請者らはスピン正 20 面体から
なる結晶において初めて強磁性（傾角強磁性）を発見している。そのような背景のもと、本研
究では、世界に先駆けて、①結晶中の強磁性スピン正 20 面体の属性を解明すること、及び、
②その制御法を確立することを目的として研究を行った。具体的には、１．スピン正 20 面体
結晶の構造決定、２、スピン正 20面体のスピン配列の決定、３．スピン正 20面体の磁性制御
法の確立、を行うことを目的として研究を行った。 
 
３．研究の方法 
 スピン正 20 面体結晶の候補となる合金系として Au-(Al,Ga,In,Si,Ge,Sn)-R(希土類)を選定
し、以下の手順で試料作製を行った。まず、所定の仕込み組成で高純度原料を秤量した後、ア
ルゴン雰囲気下でアーク溶解を行うことで母合金を得た。その後各試料について構造均質化の
ための熱処理を施し単相化を図った。得られた試料の相評価には粉末 X 線回折および SEM-EDS
分析を行った。単相が得られた試料については、SQUID により 2～300K の温度範囲で磁化測定
を行った。 
 
４．研究成果 
(1)スピン正 20 面体結晶の作製と単結晶構造解析 
粉末X線解析測定及び SEM-EDS分析による
相評価の結果、Au-(Al,Ga)- (La,Ce,Nd,Gd,Dy, 
Ho,Er,Tm,Yb,Lu)の数多くの合金系において
スピン正 20 面体結晶が得られることが判明
した。これらの試料はいずれも広い単相領域
を有し、また、Au濃度の変化に応じ格子定数
の変化が見られることから、価電子濃度とス
ピン間距離を連続的に変えることのできる
一連の試料の作製に成功したといえる。次い
で、Au-Al-Gd および Au-Al-Tb 多結晶粉末か
ら 0.1ｍｍ程度の単結晶粒をピックアップし、
4 軸 X 線回折計と CCD カメラを用いて回折像を修得し、構造解析を行い、原子座標、占有率、
原子変異パラメータを高精度で決定した。その結果を図２に示す。いずれの希土類元素も正 20
面体の頂点を占有率 100%で占有していること、またその他のサイトは非磁性元素で占められて
いること、特にクラスター中心には磁性元素が無いことが判明した。 
 
(2)スピン正 20 面体結晶の磁気構造の決定 
中性子回折実験は、東北大学の佐藤卓教授との共同研究として、オーストラリアの ANSTO に
おいて Au-Al-Tb 系スピン正 20面体結晶の粉末中性子回折実験を行い、磁気ブラッグ回折の取
得を行った。(1)の研究で得られた結晶構造を初期構造モデルとして磁気構造解析を行い、
Au-Al-Tb スピン正 20面体結晶の磁気構造の決定に成功した。 
 
(3)スピン正 20 面体結晶の磁性制御法の確立 
(1)の研究で得られた数多くの合金系で SQUID によりその磁気基底状態を詳細に調べた。その
結果、図３に示すように基底状態が平均価電子数のみで良く整理されることを見い出した。具
体的には、スピングラス、強磁性、反強磁性相といった磁気基底状態が平均価電子数に従って
移り変わること、またその存在域を決定した。以上より、スピン正 20 面体結晶の磁性が制御で

図１ 本研究で対象とする
スピン正 20面体結晶 

図２ Au-Al-Gd および Au-Al-Tb 結晶の
クラスター構造 



きることを確立した。 
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