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研究成果の概要（和文）：近年、希土類スピン正20面体がどのような特異な性質を示すか大変興味が持たれてい
る。本研究では、Au系化合物を舞台に希土類スピン正20面体の磁性、特に磁気構造を詳しく調べた。代表的な成
果としては、Au/Ga比のわずかに異なる一連のAu-Ga-Tb化合物を合成し、強磁性・反強磁性・スピングラス相の
存在を明らかにするとともに、中性子回折実験により、すべての磁気秩序を決定した。その結果、正20面体の対
称性を直接に反映した渦巻き強磁性秩序と渦巻き反強磁性秩序の存在が突き止められた。一方、理論面では、実
験との比較が可能な磁化過程や比熱をシミュレートし、スピン20面体の磁性を理解する学術基盤を整えた。

研究成果の概要（英文）：In recent years, there has been significant interest in the unique phenomena
 of rare-earth spin icosahedra. In this study, we closely investigated the magnetism, particularly 
the magnetic structure, of rare-earth spin icosahedra in Au-based compounds. In this work, we 
synthesized a series of Au-Ga-Tb compounds with slightly different Au/Ga ratios, revealing the 
presence of ferromagnetic, antiferromagnetic, and spin-glass phases, and determined all magnetic 
structures through neutron diffraction experiments. As a result, we identified the existence of 
whirling ferromagnetic and antiferromagnetic orders, which directly reflect the symmetry of the 
icosahedron. On the theoretical side, we simulated the magnetization process and specific heat, 
which can be compared with experiments, thereby establishing a scholarly foundation for 
understanding the magnetism of spin icosahedra.
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研究成果の学術的意義や社会的意義
正20面体は正12面体とともにプラトンの多面体として古くから知られているが、その物性に関する理解は現代に
至るまで遅々として進んでいなかった。本研究は、固体中の正20面体の物性（磁性）に関する実験的研究である
ことに学術的意義があり、本研究により、正20面体上の特異なスピン配列が解明された。また、正20面体上で見
い出された非共面磁気構造を用いた新たな物性研究や応用研究が今後立ち上がることが期待される。

※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 
 1984 年に発見された正 20 面体準結晶は、局所構造に正 20 面体クラスターを有することが一
つの特徴である。この準結晶の発見後ただちに、準結晶と同じ正 20 面体クラスターからなる兄
弟物質である近似結晶が見い出され、両者の物性の関係について多くの関心が寄せられてきた。
一方、2000 年に、Cd-Yb 希土類準結晶が発見され、この準結晶は希土類がつくる正 20 面体を局
所構造に有することから、その磁性に注目が集まった。その後、Cd-R(R:希土類)近似結晶の存在
も見い出され、希土類正 20 面体クラスターからなる固体の物性研究が活発になされてきた。し
かしながら、本研究が始まる以前は、希土類準結晶の磁性は例外なく、スピングラス的な振る舞
いを示し、固体中の正 20 面体の磁性に関する理解は遅々として進まなかった。一方、2018 年に
Au-Al-Gd 系近似結晶において強磁性・反強磁性秩序が発見され、正 20 面体結晶の磁性研究がに
わかに脚光を浴びるようになった。この Au-Al-Gd 系近似結晶の一つの大きな特長に、その組成
自由度の高さがあり、広い範囲にわたって Au/Al 比を変化させることができる。興味深いこと
に、Au/Al 比を変化させることで磁気基底状態が変遷する様子が突き止められ、正 20 面体結晶
において様々な磁気秩序が手に入るようになった。この Au 系近似結晶において見い出された高
い組成自由度が、本研究の着想にいたった背景をなしている。 
 
２．研究の目的 
 以上の背景を踏まえて、本研究では、広い単相領域を有する Au 系近似結晶に焦点を当てて、
スピン正 20 面体結晶の磁性・磁気構造・磁性制御法を明らかにすること、それに基づき、スピ
ン正 20 面体特有の新物性や新現象を開拓・実現することを目的とした。 
 
３．研究の方法 
 研究対象としては Au-SM(半金属)-R(希土
類)系を選択し、半金属と希土類を様々に変え
て試料作製を行った。特に、半金属として Ga
を選択したときに、広い Au/Ga 比で単相の近
似結晶が得られることを見い出し、その磁性
の平均価電子数依存性を詳細に調べた。試料
の作製は、高純度金属原料を用いてアーク溶
解により母合金を作製し、次いで、アルゴン雰
囲気下で高温長時間の熱処理を施すことによ
り構造良質化を図った。相評価には粉末 X 線
回折測定を行い、単相試料については、MPMS
装置を用いて室温以下 1.8Kまでの低温域で磁
化測定を行った。磁化測定より、反強磁性・強
磁性・スピングラス転移を検出し、反強磁性相
と強磁性相については、JRR-3 施設の三軸分光
器（4G GPTAS）を用いて粉末中性子回折実験
を行い、その磁気構造を決定した。 
 
４．研究成果 
 本研究において、様々な Au 系希土類近似結晶におい
て磁気秩序の発見および解明がなされたが、代表的な成
果として、Au-Ga-Tb 近似結晶の成果を述べる（Labib, 
Tamura et al, Mater. Today Phys. 40 (2024) 101321）。 
 Au-Ga-Tb 系において、Au/Ga 比を細かく制御するこ
とで、平均価電子数の異なる一連の単相試料を作製し
た。その磁化測定の結果、図１に示すように、平均価電
子数（e/a）を増加させるに従い、反強磁性・強磁性・ス
ピングラス相へと磁気秩序が変遷することをまず明ら
かにした。図中で、赤丸は磁気転移温度もしくはスピン
グラス凍結温度を表すが、強磁性相と反強磁性相の境界
で転移温度が顕著に落ち込む様子も観察された。これ
は、両者が拮抗して強いフラストレーションが生じてい
ることを示唆するものである。 
 さらに強磁性相と反強磁性相については、JRR-3 施設
の 4G GPTAS を用いて中性子回折測定を行い、磁気散
乱ピークを検出し、磁気構造解析を行った。その結果を
図２に示す。図は 20 面体の１つの 3 回軸方向から見た

図１ Au-Ga-Tb 系 1/1 近似結晶の磁気相
図。横軸は e/a（一原子あたりの価電子数）
を表す。 

図２ 強磁性相（上）と反強磁性
相（下）の磁気構造。反強磁性相
では、原点と体心位置の磁気モー
メントの向きが逆になっている。 



磁気秩序を表しており、20 面体頂点には Tb スピンが位置している。各 Tb スピンは概ね、20 面
体と接する方向を向き、どちらも右回りの渦を巻いている様子が見てとれる。このように、本研
究により、20 面体の対称性を直接に反映した、興味深い磁気構造を有することが突き止められ
た。また、理論解析から、このような磁気構造をつくる条件も明らかにされた。さらに理論面で
は、磁気基底状態として Hedgehog 相や Cuboc 相などの特異な磁気構造実現の可能性が明らかに
され、今後、正 20 面体結晶において、様々な新奇な磁気秩序を発見されることが期待される。 
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