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研究成果の概要（和文）： 希土類キラル磁性体の磁気相互作用への置換効果を研究した。RNi3Al9及びGa9(R:希
土類元素)に共通な効果として、NiをCoで部分置換すると磁性秩序温度が下がることがわかった。このとき伝導
電子密度はCo置換により低下する。Cu置換はYbNi3Al9でのみ可能であり、Co置換とは逆にCu置換では磁気秩序温
度が上昇する。
 これらのことは、この物質系では磁気相互作用がフェルミエネルギーやフェルミ面構造と強く相関することを
示す。これは、希土類金属間化合物のキラル磁気秩序がスピン分裂したフェルミ面の伝導電子を介した相互作用
で生じるためと考えられる。

研究成果の概要（英文）：   We studied the substitution effect on magnetic interactions in rare-earth
 chiral magnetic materials. In the material system of RNi3Al9 and RNi3Ga9 (R: rare-earth elements), 
it was found that the magnetic ordering temperature can be commonly suppressed by a partial 
replacement of Ni by Co. It was confirmed that the conduction electron density was reduced by Co 
substitution. Cu-substitution was found to be possible only with YbNi3Al9. In contrast to 
Co-substitution, the magnetic ordering temperature increases by Cu-substitution. 
   These results suggests that in these compounds, the magnetic interactions strongly correlate with
 the Fermi energy and the Fermi surface topology. It is considered that this is because the chiral 
magnetic order in the rare earth intermetallic compound is caused by the interaction via the 
conduction electrons on spin-splitting Fermi surfaces.

研究分野： カイラル磁性体の合成と物性測定
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
　希土類キラル金属磁性体で解明すべき学理はスピン分裂したフェルミ面による反対称磁気相互作用である。分
裂は局所電場を介したスピン軌道相互作用による格子とスピンの結合によるものである。この研究では希土類キ
ラル金属の磁気相互作用が伝導キャリア密度で制御できることを明らかとした。これは、磁気相互作用がフェル
ミ面の変化に敏感であることを示唆し、学術的に意義のある知見である。
　社会的な意義として、磁気相互作用のキャリア密度による制御の応用研究がある。例えば、電場による伝導キ
ャリアの注入で磁気相互作用が制御できれば、磁性を自由に調整できる新しい材料となる。現在、薄膜を用いて
電場効果の研究が進められている。

※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、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 結晶構造がキラリティ（左右性）をもつ磁性体では、図１に示すスピンの渦やソリトンが生じ
ことがある。これらはキラル磁性体特有の磁気構造として応用も期待される。しかし、無機キラ
ル磁性体は数種類しか知られておらず、物質探査を
含め、研究を深める必要がある。 
 金属において結晶カイラリティが磁気相互作用
に反映されるしくみは十分には解明されていない。
我々は、希土類金属間化合物のカイラル磁性体を発
見して、その物性研究をすすめている。 
 
２．研究の目的 
 この研究では、元素置換により、キラル磁性体の磁気特性を制御することを目的とした。キラ
ル磁性の源は、結晶の左右性による反対称スピン軌道相互作用である。また、希土類金属間化合
物の磁性体では、伝導電子を介した磁気相互作用により磁気秩序が生じる。元素置換によりこれ
らの相互作用を調整できれば、磁気的性質に変化が生じる。 
 キラル磁性の研究には、大型で左右が混じっていない単結晶が必要である。そこで、左右性を
制御したキラル結晶育成技術の開発も目的とした。 
 
３．研究の方法 
 我々が発見した希土類金属間化合物のキラル物質の三方晶 RNi3Al9 と RNi3Ga9（R：希土類元
素）を試料に用いる。これらは、一軸性キラルらせん秩序とスピンのソリトン（図 1 右）の形成
が許される結晶対称性をもつ。結晶の左右性制御と大型化のために、温度勾配炉をもちいた結晶
核生成制御法の開発を行う。 
 スピン軌道相互作用と伝導キャリア密度の制御を元素置換により行う。反対称スピン軌道相
互作用の源は Ni（ニッケル）と考えられることから、Ni を Pd（パラジウム）や Pt（プラチナ）
に換えることによりその増大を試みる。また、Cu（銅）あるいは Co（コバルト）に Ni の一部置
換することにより伝導キャリアの注入の効果を調べる。 
 得られた試料の結晶構造、比熱、磁化、電気抵抗率、電流磁気効果の測定により、元素置換効
果を明らかとする。磁気構造は中性子散乱によって決定する。 
 
４．研究成果 
 研究成果は（1）伝導キャリア密度による磁性の制御、（2）新物質の合成とその性質、（3）キ
ラル結晶合成技術の開発に大別される。 
 
（1）伝導キャリア数による磁性の制御 
 YbNi3Al9 では、磁気相互作用が元素置換により制御
できる。Ni を Cu6%あるいは Co4%まで置換できるが、
Cu6%置換では、図２に示すように、温度と磁場に対す
るキラルらせん磁気秩序領域が 20 倍大きくなる。
Co4%置換では、3.4Kの磁気秩序温度が半分以下の1.5K
まで抑制される。このとき、元素置換によりキャリア
密度が変化していると予想される。そこで、ホール効
果測定により、キャリア密度の観測を行った。 
 図３にホール係数の磁場依存性とキャリア密度の
置換濃度依存性を示す。Cu あるいは Co 置換により、
電子あるいは正孔が導入され、伝導キャリア密度が置
換濃度に比例して変化することがわかった。これによ
り YbNi3Al9 の磁気相互作用が元素置換に敏感である
こと、元素置換により伝導キャリア密度が変化してい
ることは立証できた。しかし、磁気相互作用が変化す
る要因を明確にするには、Yb価数、キャリア密度、Ni
濃度の変化の影響を区別して観測する必要がある。Ni
濃度を変えずに伝導キャリア密度を変化させる方法
としては電界注入が考えられる。そのために YbNi3Al9の薄膜合成の共同研究をすすめている。 
 元素置換による磁気相互作用の変化が YbNi3Al9 に固有でないことは、Gd，Dy，Tb，および
YbNi3Ga9 における置換効果の観測から明らかとなった。いずれの場合も Cu 置換はできないが、
Co は高い濃度まで置換できる。一例として、DyNi3Ga9 の磁気相の Co 置換による変化を図４に
示す。DyNi3Ga9 は温度 10K で四極子秩序と磁気秩序を同時に生じ、温度と磁場に対して、複数

  
図１. スピンの渦（左）とソリトン

（右） 

 
図２. 温度–磁場磁気相図 

(a)YbNi3Al9および(b)Cu6%置換試料 
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図３. YbNi3Al9への置換効果。ホ

ール係数の磁場依存性（左）とキ
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の磁気相を持つ。この研究において、数%の Co 置換で高磁場側の磁気相は消失し、さらに置換
すると磁気秩序温度はもとの半分以下の 4.5K にまで抑制されることがわかった。 
 Co 置換により磁気秩序が抑制されることはすべての希土類イオンの場合において共通に観測
される。これは、この物質系において、普遍的に磁気秩序状態を元素置換により調整できること
を意味する。その原因は伝導キャリア密度の変化による可能性が高い。キラル結晶では、フェル
ミ面はスピンにより分裂している。RNi3Al9 と RNi3Ga9 の磁気秩序状態がキャリア密度により変
化するのは、対称、反対称磁気相互作用ともにフェルミ面の変化に敏感であるためと考えられる。 
 この他、RNi3Al9 と RNi3Ga9 の磁気状態について研究が進展した。DyNi3Ga9 については、共同
研究として四極子秩序、磁気相転移、磁気相図が超音波により精密に測定されて報告された。ま
た、ErNi3Ga9 と DyNi3Al9 については中性子散乱により磁気構造が決定された。ErNi3Ga9 ではス
ピンが c軸に沿ったイジング型反強磁性秩序が観測された。結晶対称性から、反対称スピン相互
作用はスピンの c軸に垂直な成分にしかはたらかない。ErNi3Ga9の磁気秩序状態においてはキラ
ルな磁気特性が観測されないが、その理由はスピンが c軸に平行なためと断定できた。DyNi3Al9

の磁気構造は傾角反強磁性である。DyNi3Al9ではスピンは c軸に垂直な面内にあり、反対称スピ
ン相互作用が寄与する。それにより反強磁性秩序が傾き、傾角反強磁性となることが説明できる。 
 
（2）新物質の合成とその性質 
 キラル結晶におけるフェルミ面の分裂の大きさは構成元素のスピン軌道相互作用に起因する。
そこで Ni をより大きなスピン軌道相互作用を持つ Pd や Pt に置き換えて物質合成を試みた。
RNi3Ga9 と同じキラル構造を持つ物質はまだ得られていないが、Dy4Pd9Ga24 や Er4Pd9Ga24 といっ
た新物質を発見してその性質を報告した。現在、物質探索の範囲を軽希土類まで広げ、Pr や Nd
において RPd3Al9の合成を試みている。組成比が同じ物質が得られることがわかり、結晶構造の
解析を進めている。他に、Al を Si（シリコン）に変えた物質合成も試み、YbIr3Si7と YbNi2Si3を
発見し、いずれも重い電子状態をもつ物質であることを報告した。 
 
（3）キラル結晶合成技術の開発 
 性質の左右性を判別できる観測を行う場合、左右の結晶が混ざ
った測定試料では役に立たない。物質合成時に左右どちらかとな
るように制御することが求められる。本研究では、温度勾配をつ
けた結晶合成炉を作成し、結晶核生成数を抑制することで、大型
で左右性の高い結晶合成技術を開発した。 
 図５は従来法と温度勾配法で合成した YbNi3Al9 結晶の例であ
る。温度勾配法を用いると結晶核の生成数を抑制でき、従来の 3.5
倍ほどの大型結晶を得るに至った。しかし、結晶の左右性が、c軸に育つ途中で、欠陥などをき
っかけに変化する場合があることもわかった。現在、結晶が成長する温度領域を実験的に明らか
として、欠陥の入りにくい結晶成長条件を調べている。 
 
 以上の研究成果は希土類金属間化合物におけるキラル磁性の知見を深めるものである。結晶
対称性に起因する反対称スピン相互作用がその磁気構造に理論予測どおりに反映されているこ
とが明らかとなった。その強さが伝導キャリア密度、すなわち、フェルミ面に敏感であることが
わかった。このことは希土類金属のキラル磁性体に特有と考えられる。 
 希土類キラル磁性体の難点として、磁気構造の容易軸が結晶場ポテンシャルによって決まる
ことを指摘できる。そのため結晶場が強いと一軸性となってしまい、キラルらせん磁性が生じず、
イジング反強磁性や傾角磁性体となってしまう。その場合は、磁気ソリトンといったキラル磁性
体特有の性質を持ち得ない。YbNi3Al9では、対称スピン相互作用が強磁性的であること、結晶場
によりスピンは c軸に垂直な面内にあるが、面内では自由に回転できることが満たされて、反対
称スピン相互作用によりキラルらせん構造が実現している。 
 これらの成果は、解説記事、雑誌論文、日本物理学会や国際会議での発表により公表を行なっ
た。今後も新しい希土類キラル磁性体の探査を行うとともに、反強磁性相互作用のもとでキラル
らせん磁気構造をもつ物質の存在を明らかとしたい。SmNi3Ga9や GdNi3Ga9などが候補物質であ
り、現在、研究を進めている。 

 
図４. Co 置換による DyNi3Ga9の磁気相変化。左から DyNi3Ga9、Co1%、3%、30%置換。 

 
図５. YbNi3Al9単結晶 
(a)従来法と(b)温度勾配法 
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