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研究成果の概要（和文）：反転対称性が破れた結晶構造をもつ磁性体では，電場によって磁化が現れたり，磁場
によって電気分極が現れたりといった，異なるパリティ軌道間の混成(d-pやd-f)やジャロシンスキー・守谷相互
作用を起源とする電気・磁気の非対角応答が発生する．本研究では，磁場誘起型電荷秩序を示すSmRu4P12におけ
る電気磁気効果，CeRu2Al10系化合物におけるトロイダルモーメントの観測，キラル磁性体におけるらせん磁気
構造とキラル磁気ソリトン格子の観測を通じて，対称性の破れた系における各種秩序現象について共鳴X線散乱
を主軸とするミクロな観測手段で詳しく調べた．

研究成果の概要（英文）：In magnetic materials lacking an inversion symmetry, unusual properties of 
off-diagonal responses take place, such as electric field induced magnetization or electric 
polarization induced by magnetic fields, which are originating in d-p and d-f parity mixing and 
Dzyaloshinskii-Moriya antisymmetric interaction. In this research, we have investigated microscopic 
ordered structures of three main substances using resonant x-ray diffraction. First, the 
electro-magnetic effects in SmRu4P12 exhibiting magnetic-field-induced charge order. Second, 
ordering of toroidal moments in the cycloidal magnetic structure of GdRu2Al10. Third, the formation 
of chiral magnetic soliton lattice in Yb(Ni,Cu)3Al9. 

研究分野：強相関電子系物質の磁性
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１．研究開始当初の背景 
	 電子のもつスピンと軌道の自由度は，物

質の磁性と伝導に強く影響を及ぼすことか

ら，強相関電子系物質を理解するための重

要なキーワードとなっている．特に，電子の

軌道状態は，d 電子系，f電子系いずれにおい
ても，物質の磁気的な振る舞いを強く支配

する．しかし，軌道状態そのものを直接観

測することが困難であるがゆえに，いわば

隠れた秩序変数として，近年の主要な研究

対象となってきた．ただし，これらの自由

度を考えるときに空間反転対称性が前提と

されていることは，実は明瞭には意識されて

こなかった．反転対称性が破れている場

合，電場によって磁化が現れたり，磁場に

よって電気分極が現れたりといった，電

気・磁気の非対角応答が発生する．その起

源は，空間反転対称性の破れによって生じ

る，異なるパリティ軌道間の混成(d-p や

d-f)，およびジャロシンスキー・守谷相互作
用にある．対称性の破れのために一見複雑

に見える非対角応答であるが，このメカニ

ズムを理解する上で重要な概念となるの

が，軌道・スピン・格子を含めた電子状態

を奇パリティ多極子（トロイダルモーメン

トや磁気四極子）の概念であり，これによ

って非対角応答現象の理解が定性的には容

易になる．しかしながら，現状では，それ

を実体のある物理量として実験的に観測

し，マクロな物性と結びつける形で系統的

に整理された状況まで達していない． 
 
２．研究の目的 
	 本研究では，研究対象として取り上げる

典型物質を選び，それを集中的に観測する

ことで，確固たるミクロ描像を描くことを

目標とする．反転対称性がある系での電気

磁気効果としては，充填スクッテルダイト

化合物 SmRu4P12をとりあげる．電気的な

効果により伝導電子系に電荷密度波が生じ，

f電子系には交替型結晶場秩序が生じること
がわかっているが，電子密度が高いサイト

でどちらの結晶場基底状態が実現している

のかという，最も基本的な知見を欠いたま

まである．これは，通常の手法で回折実験

を行ったのではわからない．電荷と磁気散乱

の間の干渉効果を駆使してこれを明らかに

する． 
	 伝導性をもつ物質での反転対称性の破れ

と電気磁気効果の関係を調べる対象として，

RRu2Al10 (R=Rare Earth)をとりあげる．

R=Ce では，f 電子と伝導電子との異常な混成

効果に起因する近藤効果と，わずか 0.3µB
の磁気モーメントで TN=27Kという高い転
移温度をもつ反強磁性秩序で注目を集めて

いる．マクロからミクロまで多くの実験手

法で研究されているが，奇パリティ多極子

まで含めた局所対称性の空間配列構造とい

う，異常な混成効果の本質にまでせまった

実験はない． 
	 挑戦的課題として，キラル磁性体におけ

る磁気ソリトン格子の観測を挙げる．磁気

モーメントのらせん秩序が磁場下で長周期

構造を組みながら連続的にほどけていく過

程を円偏光共鳴 X線で観測することで，ミク

ロな視点での描像を描く． 
 
３．研究の方法 
	 我々がこれまで Spring-8 の日本原子力研

究開発機構ビームライン BL22 で発展させて

きた共鳴 X 線回折の先端的手法（完全偏光解

析，磁場と極低温環境，磁場反転法）は共鳴

X線回折の可能性をフルに活かしたものであ

り，各方面て実績を出している．この手法を

主軸として，新たに奇パリティ多極子の観

測へと展開する．上記の主要 3テーマを集中

的に研究して成果を上げることで，電気磁

気非対角応答と奇パリティ多極子の共鳴 X線

回折による観測方法の開発にも結びつける．	

	

４．研究成果	

	 SmRu4P12 では，磁場によって伝導電子系に

電荷密度波が生じることを，磁場誘起原子変

位と磁場誘起平行反強磁性の観測から確定

させた．SmRu4P12 は TMI=16.5Kの反強磁性体

であるが，T∗≈14Kに別の転移が存在し，この

中間相が磁場の印加と共に増強されていく

という奇妙な振る舞いを見せる．その機構

が長年注目を集めてきたが，最近，p-f 混成

を起源とする CDW不安定性に基づいた解釈が

なされ，磁場中での共鳴 X線散乱の結果，CDW

形成に伴って磁場誘起型の原子変位と，磁場

と平行な反強磁性成分をもった磁気秩序が

誘起されることが見出された．我々は，この

相についてさらに詳細な研究を進め，磁場中

中間相での結晶構造を同定した（図 1）．	

	 解析の結果，磁場誘起電荷秩序相での結晶

構造は，ゼロ磁場での PrRu4P12 と同様，単

純立方の空間群 Pm-3 型であることがわかっ

た（常磁性相では体心格子の Im-3）．Pm-3 で

は， Ru の原子位置は Sm-1a まわりで

(1/4+d,1/4+d,1/4+d) ， Sm-2a ま わ り で

(1/4-d,1/4-d,1/4-d)，P の原子位置は Sm-1a

まわりで(0,y+du,z+dv),	Sm-2a まわりで	



	

図 1：SmRu4P12 磁場中中間相での結晶構造	

	

(1/2,y-du,z-dv)と表され，Sm-1a まわりで膨

張，Sm-1b まわりで収縮している．d,	du,	dv

は磁場方向によって若干の変化はあるが，だ

いたい 10-4 のオーダーで，PrRu4P12 と同程

度である．さらに，我々が BL22 で開発した

超精密格子定数測定システムを使った測定

により，中間相での菱面体構造ドメインを詳

しく調べた．その結果，4 つある菱面体ドメ

インのうち中間相（II 相）では 1 つしか見え

ないことがわかり，これは，磁場と平行な反

強磁性をもつドメインだけが選択されてい

ることを示している．	

	 GdRu2Al10 では，KEK-PF での共鳴 X 線回折

により，磁気モーメントが bc 面内で回転し

ながら b軸方向に伝播するサイクロイド型磁

気構造を形成することを見出した（図 2）．し

かも，この伝播ベクトルは秩序変数である磁

気モーメントの成長に伴って温度変化する

ことがわかった．恐らく，秩序形成によって

ギャップが伝導バンド上に生じることで，

RKKY 型交換相互作用に変化が乗じたものと

考えられる．Gd の磁気モーメントは S=7/2 で

表されるため，異方性が弱いため，本来の

RKKY 相互作用の姿が現れたのではないかと

考えている．また，通常の E1-E1 共鳴では禁

止されるはずのσ-σ'散乱が見出された．

我々はこれを，Gd サイトが反転中心にないこ

とによって生じたトロイダルモーメントを，

E1-E2 共鳴で観測したものと考えている．	

	 挑戦的課題としてあげていた YbNi3Al9 系

物質におけるキラルソリトン格子の観測で

はめざましい成果が上がった（業績 1）．磁化	

		

	

図 2：GdRu2Al10 のサイクロイド型磁気構造	

	
図 3：Yb(Ni0.94Cu0.06)3Al9 で実現している
ことがわかったキラル磁気ソリトン格子	

	

過程から存在が予想されていたキラル磁気

ソリトン格子の観測に成功したのである．右

型・左型双方の結晶に対してらせん磁気構造

を実際に観測し，その巻き方が逆になってい

ることを確認した．このことは，R32 という

空間群をもつこの結晶において，確かにジャ

ロシンスキー・守谷型反対称相互作用が存在

していることを示している．さらに，磁場中

に置いて，高調波信号 2q,	3q の観測にも成

功し，これがキラル磁気ソリトン格子形成の

直接の証拠となった．しかも，その磁場依存

性が連続体モデルである sine-Gordon 近似と

よく合うことがわかり，短周期のらせんでど

のようにしてキラルソリトン格子の形成が

実現するのかという新たな問題を提起する

ことになった．	

	 以上より，本研究で目標としていた対称性

の破れた系における特異な秩序構造形成の

観測について，主要 3 課題の理解を大きく進

展させることができたと考えている．	
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