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研究成果の概要（和文）：金属磁性体におけるスピンダイナミックスの全容をパルス中性子及び定常中性子を使って研
究した。特に、金属反強磁性体(Mn,Fe)3Siに対して、これまでにない広いエネルギー空間（1~100 meV）で磁気励起を
見出すことに成功した。結果、局在スピンと遍歴電子スピンの動特性がエネルギー域により切り替わっていく様相を明
らかにすることができた。
磁性研究と平行し、新しい中性子モノクロメータ結晶の開発を行った。具体的には、湾曲状に塑性変形させたGe半導体
結晶を中性子集光モノクロメータ素子として活用できることを実証した。

研究成果の概要（英文）：Spin dynamics of metallic magnets were studied by using pulsed neutrons and reacto
r-based neutrons. In particular, for a metallic antiferromagnet system (Mn,Fe)3Si, we succeeded in observi
ng magnetic excitations in a wide energy range of 1~100 meV. As a result, a switching of spin dynamics fro
m localized-spin nature to itinerant-electron spin one was clarified. 
At the same time, we developed a new type of neutron-monochromator crystals and revealed that Ge-semicondu
ctor crystals, which were plastically deformed in a curved shape, were available for neutron-focusing-mono
chromator components.
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１．研究開始当初の背景 
	 中性子散乱関数 S (q , ω) は、空間的・時間
的な変動磁場に対する磁気応答、即ち動的帯
磁率 χ(q , ω) の虚数部分に直結しているた
め、解析モデル無しで実験データから直接
χ”(q , ω) を決定できる。1970-1980年代に日
本の中性子実験グループが精密測定した金
属強磁性体 MnSi における長波長磁気励起 
[Ishikawa, Phys. Rev. B (1977) & (1985)] 
は、遍歴電子系の典型的な χ”(q , ω) の実験
的証拠として [Moriya, J. Phys. Soc. Jpn. 
(1973)]、金属磁性物理学における一つのマイ
ルストーンと見なされている。一方、鉄やニ
ッケルといった多くの金属強磁性体では、d
電子が結晶中で適度に広がり、電子相関もほ
どほどの強さにある。このように局在スピン
系と遍歴電子系の中間にある場合は理論的
取り扱いが難しく  [Moriya, J. Phys. Soc.  
Jpn. (1978)]、中間系の磁性現象に関しては
いまだ定性的な議論に留まっていた。 
	 幸いなことに、当該基盤研究を始める前年
に大強度陽子加速器 J-PARC が丁度スター
トし、S (q , ω) の測定エネルギーレンジは一
気に sub-eV オーダーまで広がった。また、
研究用原子炉 JRR-3 施設で代表者が装置責
任者として積極的に取り組んでいた東北大
金研・中性子散乱分光器 (AKANE) のアップ
グレード [Hiraka, J. Mag. Mag. Mater. 
(2007)] 及び中性子モノクロメータ結晶開発
[Miyake, J. Phys. Conf. Ser. (2011)]も大き
く前進し、偏極中性子実験に特化していない
AKANEでも、定常偏極中性子による非弾性
散乱実験が可能になりつつあった。このよう
に、本研究開始当初、金属強磁性に腰を据え
て取り組むには絶好のタイミングにあった。 
 
２．研究の目的 
	 目的は大きく二つ。(I) 非偏極中性子非弾
性散乱による金属強磁性体・反強磁性体の低
~高エネルギー磁気励起の解明、及び、(II) 
モザイク導入型湾曲結晶アナライザー用素
子の製作と集光機構の設計。 
	 近年の鉄系超伝導体の発見により、Cooper
対の生成と金属磁性、特に反強磁性磁気揺ら
ぎとの関連を探る研究が活発になってきた。
そこで、本研究では金属反強磁性体 Mn3Si
とその Fe 置換体を研究対象とし、その磁気
励起の全体像の見極めを第一の目標とした。	 
	 代表者らが論文発表や特許申請するなど
積極的に取り組んでいた中性子モノクロメ
ータ単結晶の開発、特に、半導体ウェーハ単
結晶の塑性変形を利用した新しい集光型モ
ノクロメータ／アナライザーの実機製作を
第二の目的とした。	 
 
３．研究の方法 
	 具体的には、次の四項目を遂行した。	 
J-PARC/MLF施設内の大強度パルス中性子
分光器・四季を用い、パルス中性子による高
エネルギー磁気励起の定量化。(2)ILL（フラ

ンス）の研究用原子炉にて、定常偏極中性子
による磁気励起モードの解析。(3)Siあるい
は Ge半導体結晶の塑性変形を利用した	 「モ
ザイク導入型湾曲結晶」モノクロメータの製
作。(4)ブリッジマン法による(Mn,Fe)3Si大
型単結晶試料の追加合成。	 
	 
４．研究成果	 
(1) J-PARC/MLF のパルス中性子非弾性散
乱により、1 meV以下から 100 meVに及ぶ
広いエネルギー領域をくまなく調査した。低
エネルギー域のスピン波とフェルミ面のネ
スティングに起因する磁気励起が、20 meV
以上の高エネルギー域でチムニー構造へと
変遷する階層構造を明らかにした。反平行ス
ピン相関をもった近接スピン間の小さい磁
気ユニットモデルで説明できることから、エ
ネルギーが高くなるに従って磁気ユニット
サイズが小さくなる仮説を提案した。2012
年 10 月に開催された第 4 回 MLF シンポジウ
ムにてハイライト招待講演を行うに至った。	 
(2)上記チムニー構造の特徴的な励起の起源
を明らかにすべく、ILLの三軸型偏極中性子
分光器 IN20 にて、中性子偏極度解析実験を
行った。結果、20 meV以上の励起が磁気起
源であることを確認した。これにより、100 
meV 以上まで延伸する磁気励起として
Mn3Siの磁性を議論できる段階に到達した。	 
(3) Si及び Geの半導体単結晶ウェーハの湾
曲化と単色中性子ビームによる性能評価を
進めた結果、Ge 結晶ウェーハの反射強度が
Si のそれよりも 4~5 倍の強度に到達する結
果を得た。この性能評価を基に、JRR-3の中
性子散乱装置用のモノクロメータは、Ge 結
晶モノクロメータを中心に製作することと
した。北海道大学のライナック中性子施設に
て白色中性子を使った Ge 湾曲結晶の性能評
価を行い、データ解析を進めた結果、設計通
りの空間集光が実現していることを確認し
た。日本物理学会等で口頭発表すると共に、
学術誌 NIM-A にて成果発表した。その後、
Ge 単結晶ウェーハの簡便な塑性変形法を確
立し、基礎データを得るに至った。	 
(4)	 Mn3-xFexSi系で、x = 0, 0.6, 1.0, 1.5の
組成で直径 10 mm、長さ 40 mmの大型単結
晶合成に成功した。ICP化学的組成分析と格
子定数や磁化率測定による物理的結晶評価
の結果、組成のずれは、仕込み組成の 5%程度
の範囲内にあった。得られた単結晶は、当該
研究で実施する中性子非弾性散乱研究には
十分な品質であった。	 
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