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研究成果の概要（和文）：低温高圧物性実験の分野で、研究代表者は磁気測定の技術開発を精力的に実施してき
た。その研究過程で、多くの単一金属強磁性体を研究対象にしてきた。結晶構造の変化やグレインサイズの減少
などが理由で、それらの磁気転移温度は減少し、磁気信号自体も小さくなることが一般的である。実際の所、高
精度を謳ったとしても磁気測定には検出感度限界があり、それだけで磁気秩序の有無を断定することは難しい。
そこで、高圧下における単一金属強磁性体の磁気秩序の有無を検証するために、スペインとフランスのグループ
と、ラウエランジェバン研究所での低温高圧中性子回折実験に挑戦した。これによって最強の高圧力下磁性研究
グループを構築できた。

研究成果の概要（英文）：We have developed the technique of magnetic measurements under high pressure
 environment, and have targeted single-element ferromagnets. There we have often observed the 
decrease in Curie temperatures and the reduction of the magnetic signal. However, there is a 
detectable limit in any magnetic measurements, and we cannot conclude that there magnetic orders 
survive or not. Thus, we have started the low-temperature and high-pressure neutron diffraction 
experiments in the Laue-Langevin institute along with Spanish and French groups, such that we have 
succeeded in constructing the nice research group for the research of the high-pressure magnetism.  
 

研究分野：高圧物性
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研究成果の学術的意義や社会的意義
我が国の高圧・低温下における精密磁気測定は、諸外国と比べても高い実験技術に裏付けられた優位性を有して
いる。しかし、グループ内で協力して実験技術を成熟させ、サイエンスを発展させていこうとする団結力は、西
欧のグループに一日の長がある。例えば、高圧物性研究における高圧力下中性子回折実験がそれに当たる。そこ
で、我々の超伝導量子干渉素子を用いた高圧力下精密磁気測定とILLの低温高圧中性子回折実験のタイアップを
計画し、実際、それを実現させることが出来たことは国際共同研究の一つの在り方として学術的にも社会的にも
意義深い。

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
 
 「磁化」は示量性の物理量であり、試料体積を小さくすると磁化の大きさも小さくなる。高圧
力環境で磁化を測定したい時、試料サイズをそのままに加圧装置を大きくして荷重を大きくす
るか、加圧装置のサイズをそのままに試料サイズを小さくするかになる。低温実験と組み合わせ
るとなると、後者の方法が有利であり、ダイヤモンドアンビルセル(Diamond Anil Cell: DAC)を
用いると 10 GPa を超える高圧下での実験が可能になる。しかし、磁気測定感度の問題があり、
現状、全ての磁性体が 10 GPa 以上で測定対象になるわけではない。低温高圧環境下での磁気測
定方法としては、“電磁誘導を用いた方法”と“超伝導量子干渉素子(Superconducting Quantum 
Interference Device: SQUID)を用いた方法”があるが、検出感度としては後者が前者を凌駕す
る。 
研究代表者のグループでは、過去、DAC と SQUID を融合した低温高圧力下精密磁気測定シ

ステムを世界のグループに先駆けて開発し、強磁性体や超伝導体といった磁気信号が大きな物
質群に対して先駆的な実験を実施してきた。強磁性体では、鉄そしてガドリニウムから始まる 6
つのランタノイド系強磁性金属、希土類化合物、遷移金属を含む分子磁性体などが研究対象とな
った。多くの物質は、高圧力下において磁気相互作用の低下、グレインサイズの減少、結晶構造
のアモルファス化などが要因となり、磁化が検出感度以下になり、磁性消失を示唆する磁気測定
の結果となった。特に、図 1 に示すようにランタノイド系強磁性金属の場合、結晶構造の変化と
磁性の変化の因果関係は物性物理学的に重要な研究テーマであり、せめて 30 GPa までの圧力域
で磁性を追跡し続けることが求められる。そこで、本研究課題は、「我々の SQUID を用いた低
温高圧力下精密磁気測定に、フランスのラウエランジェバン研究所(Institut Laue-Langevin: ILL)
での高圧力下中性子回折実験を融合し、ランタノイド系強磁性金属（ガドリニウム Gd, テルビ
ウム Tb, ディスプロシウム Dy, ホロミウム Ho, エルビウム Er, ツリウム Tm）の磁気秩序消
失の有無を検証すること」を目的とする。海外の研究を見渡した時、ランタノイド系強磁性金属
の高圧中性子回折実験は、米国グループによるオークリッジ研究所での天然薄膜試料を用いた
狭い回折範囲の実験に限られており、本質的に改善すべき項目が複数存在する。課題申請時に、
スペインの共同研究グループが ILL にて高エネルギーの中性子を利用した低温高圧仕様の回折
計(Xtreme-D)の完成に成功しており、それを用いた低温高圧中性子回折実験を計画した。 

 
２．研究の目的 
 本研究課題は ILLサイドにとっても、磁気測定データの揃った物質を研究対象にすることで、
低温高圧中性子回折実験の信頼度・精度を世にアピールする格好のチャンスとなり、我々サイド
と ILL サイドの両方にとって相乗効果を期待できる。研究課題がスタートした 2019 年度の段
階で新型コロナウイルスが蔓延したため、ILL での本格的実験開始は 2021 年度にずれ込んだ。
この計画変更を反映した研究目的を以下に列挙する。Gd-Ho については、電磁誘導法式を用い
た高圧力下帯磁率測定と高圧力下電気抵抗測定の先行研究があり、Sm, Er, Tm については高圧
力下電気抵抗測定の先行研究はあったが、SQUID を用いた精密磁気測定の先行研究は我々のグ
ループ以外にはなかった。数種類のランタノイド金属に対する ILL での高圧中性子回折実験は

 
図 1.  ランタノイド系強磁性金属の結晶構造の圧力依存性。精密磁気測定から評価された強
磁性（FM）磁気秩序とらせん磁性（HM）磁気秩序の存在範囲 [1]。 



長期間にわたる実験になるため、磁気測定結果に確実性が乏しい部分が残っている場合には、最
新の SQUID 磁気測定技術を用いて磁気秩序温度の追跡を行うこととした。 
 
（１）Gd, Tb, Dy, Ho に関する先行研究の磁化測定の結果を再確認するために、高精度化を図っ 

た磁気測定システムを用いて、高圧下で交流磁化・直流磁化測定を行い、磁気転移温度の圧
力依存性の確度を高めた。 

（２）30 GPa を定常的に発生できる超小型 DAC の開発にした。その新型 DAC を用いて、Er 
と Tm に対して交流磁化磁化測定を行い、磁気転移温度の圧力依存性を調べた。 

（３）Gd-Tm が高圧下でサマリウム構造と呼ばれる結晶構造を有するが、Gd-Tm の高圧力下で  
の磁性状態を系統的に理解するために、サマリウム Sm に対して直流磁化測定を行い、磁気 
転移温度の圧力依存性を調べた。 

（４）上記の実験を通じて調査した磁気転移温度の圧力依存性を参考に、Gd, Tb, Dy, Ho, Er, Tm 
に対して低温高圧力下中性子回折実験を行い、磁気秩序温度の追跡に加え、磁気構造の追跡 
を行い、最終的には 30GPa までの領域での磁気秩序の有無を検証する。 
 

３．研究の方法 
 
（１）高圧力下交流磁化測定 
 市販の SQUID 磁束計に挿入な小型 DAC を、平行調整機能を解除した仕様に変更し、30 GPa を
定常的に発生できるようにした。この開発成功は、高圧物性分野では画期的なことである。これ
と、SQUID 磁束計中で交流磁場を印加した際の磁化検出法を融合し、高精度に交流磁化を検出す
る手法を確立した[2]。この方法を用いて、Gd, Tb, Dy, Ho, Er, Tm に対して交流磁化測定を行
った[1, 3]。  
   
（２）高圧力下直流磁化測定 
 図 2 に示すような仕様でコイルを振動させて検出コイルを貫く磁束を周期変化させ、SQUID を
用いて検出する「コイル信号型 SQUID 磁束計」に、中型 DAC をセットし、3-1 の手法の 2 桁増し
の精度で電圧の変化として磁化を検出できる方法を確立した[2]。これを Ho と Sm に対して適用
した[3, 4]。 

 
（３）高圧力下中性子回折実験 
 ILL の BL-20 と Extreme-D において、Paris-Edinburg セルを用いて、5-300 K の温度域と 30 
GPa までの圧力領域で中性子回折実験を行った。図 3に Paris-Edinburg セルにおける Tb サンプ
ルをセッテイングしたときの様子を示す。この実験については、全面的に ILL のテクニカルグル
ープの手助けを受けた。なお、Paris-Edinburg セルで使用する焼結性ダイヤモンドアンビルに
ついては、2020 年度予算で必要個数を ILL 側に提供し、数年間にわたる高圧実験を安定的に実
施できるように準備した。 
 
４．研究成果 
 
（１）Gd, Tb, Dy, Ho の高圧下交流磁化・直流磁化測定 

 Gd, Tb, Dy, Ho に対して方法３－１を用いて交流磁化を測定し、Ho については方法３－
２を用いて直流磁化も測定し、hcp → Sm-type → dhcp → fcc 構造の構造変化を起こった際
の磁気特性の変化を追跡し、金属ごとに磁気転移温度の圧力依存性の最高精度版を論文発表
した[3]。この情報は高圧力下中性子回折実験を行う上で非常に重要な情報となった。 

 
（２）Er と Tm の高圧下直流磁化測定 

 
図 3.  Paris-Edinburg セルにおける試
料周辺部の写真。 

 

図 2.  コイル振動型 SQUID 磁束計の概略(a)と検
出コイルの写真(b) [4]。 



  Er と Tm に対して方法３－１を用いて交流磁化を測定し、図 4 に示すような形で、磁気
転移温度の圧力依存性の最高精度版を Gd-Ho のそれらと比べて論文発表した[1, 3]。 

 
（３）Sm の高圧下直流磁化測定 

Sm は反強磁性金属であり、Gd-Tm の 6 種の金属に比べて磁気信号が非常に小さく、３
－１の手法では DAC 中の Sm 試料の磁気信号を検出することが出来なかった。そこで、３
－２の手法を用いて磁気信号を検出した。その結果、図 5 のような磁化強度と結晶構造と
の関連性を表す温度圧力相図を作成することができ、20 GPa を超えるところで超伝導の出
現を示唆する結果を得た[4]。 

 
（４）Gd, Tb, Dy, Ho, Er, Tm の低温高圧力下中性子回折実験 

Gd は中性子吸収率が高く、通常流通している 157Gd が主成分の試料を用いていては、ダ
イヤモンドやガスケットによるバックグラウンド信号が存在する中、Gd の情報を検出する
ことは極めて難しい。初年度に、そこで中性子吸収率が 157Gd のそれの 3×10-4 %である
160Gd 98.12% (157Gd 0.43 %)を米国オークリッジ国立研究所から購入した。この試料の実験
はコロナ禍の中 2021 年度に実施したが、有益な磁気信号を検出することが出来ずに終わっ
た。しかし、2023 年度のテスト実験で磁気信号を検出することが判明し、2024 年度 6 月
末に Extreme-D を用いて再挑戦することになっている。 

Dy については、Gd ほどではないにしても中性子吸収率が高く、天然試料では実験が厳
しことから、優先順位を後位にした。 

 

図 6. Ho の磁気転移温度の圧力依存
性 [5]。 

図 5. Sm における磁化強度と結晶構造との関連
性を表す温度圧力相図 [4]。 

 
図 4. ランタノイド系強磁性金属の磁気転移温度の圧力依存性[1]。 



 Tb と Ho については、2022 年度に実験を行った。ま
ず、Hoについては、0 GPa と 8 GPa の両圧力で室温か
ら 5 K までの結晶構造と磁気構造の両方を高い精度
で解析することに成功した。そこでは、図 6に示すよ
うに、磁化測定で強磁性的磁気異常が観測されなくな
る 8 GPa の圧力で、磁気秩序は存在しないことの確証
を得た【Scientific reports (2023)】。これは、我々
の精密磁気測定の結果と矛盾しないものであり、他の
先行研究より我々の SQUID を用いた磁化測定の方が
信頼おけることを示唆した。また、8 GPa で生き残っ
ている高温相のらせん磁気構造の状態も特定するこ
とが出来た。Tb については、図 7に示すように、0, 3, 
10, 16.5 GPa の圧力下で中性子回折実験に成功した
が、室温での結晶情報を使っていては低温での磁気構

造が精度よく解析できない事態となった。そこで、2023 年度に SPring-8 の BL10XU で図 8
に示すような温度・圧力変化で X 線構造解析実験を行った。一度 16 GPa 強の圧力下で 10K
以下に降温するとその後、大気圧・室温下に戻してもSm構造相が残存することが分かった。
今のこの 2 種類の実験情報を使って、低温高圧下での結晶構造と磁気構造の解析を進めて
いる。 
 Tm については 2023 年度に室温から 5Kの範囲で 20 GPa までの実験に成功しており、この
結果も現在解析中である。 
 Er については、図 1, 4 に示すように、6種のランタノイド系強磁性金属でも磁気秩序が
圧力に対して最も安定であるため、結果的にマシーンタイムの関係で実験対象に残すこと
が出来なかった。 
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図 8. Tb 粉末試料の低温高圧 X 線構造解析
の実験シーケンス [6]。 

図 7. Tb 粉末試料の中性子回折パタ
ーン: (a) 3 GPa, (b) 10 GPa, (c) 16.5 
GPa [6]。 
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