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研究成果の概要（和文）：本研究の目的は、電子スピンの渦状配置に対応する「トロイダルモーメント」が秩序
した金属磁性体に関して予言された新奇な電気磁気効果を実験で検証することにある。現実の強的トロイダル秩
序系の候補である層状ウラン化合物UNi4Bの単結晶について電流下での精密磁化測定を行った結果、電流強度に
比例して一様磁化が生じることを観測し、理論予想が本質的に正しいことを証明した。一方で電流方向に対する
磁化の応答方向が理論予想と単純には合致しない結果も得られ、本系の結晶および磁気構造を精密に再検討する
必要があるという新たな課題も提起した。また、同様の電流誘起磁化現象を示す二つの反強磁性体を新たに見出
した。

研究成果の概要（英文）：This project aimed at testing experimentally for a new electromagnetic 
effect that was theoretically predicted in a magnetic metal showing order of “toroidal moment”, 
which corresponds to a vertex-like configuration of electron spins. We performed magnetization 
measurements under electric currents on a layered uranium compound, UNi4B, which was expected to be 
a realistic candidate for the theoretical prediction, and observed that uniform magnetization is 
induced in proportion to the strength of applied electric currents. The obtained experimental 
results have shown the essential validity of the theoretical prediction. However, we also found that
 there is an inconsistency between the theory and the experimental results regarding the 
current-direction dependence of magnetization, raising a new issue of reinvestigation of crystal and
 magnetic structure of this system. In addition to these, we found two new antiferromagnetic 
materials that show the similar electromagnetic effect.

研究分野： 数物系科学
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１．研究開始当初の背景 

電場で磁化を制御する、あるいは磁場で電
気分極を制御する「電気磁気効果」の研究は、
古くはキュリーの仕事[1]に遡るが、近年では
巨大電気磁気応答を示す「マルチフェロイッ
ク物質」の発見[2]によって、基礎学術上の興
味のみならず応用上の重要性からも活発な
研究が行われている。 
本研究が採り上げる「トロイダル秩序」も

そのような電気磁気応答間の交差相関を示
す状態の一つである。トロイダルモーメント
（t）は、反転中心からの位置ベクトルと電子
スピンとのベクトル積の和によって定義さ
れ、電子スピンの渦状配置に対応する。この
様なトロイダルモーメントが秩序化する例
としては Cr2O3[3]や LiCoPO4[4]などが知ら
れており、特徴的な電気と磁気の交差相関
（電気磁気応答）が報告されている。しかし、
本研究課題申請時の 2014 年の時点では、ト
ロイダル秩序に伴う電気磁気効果の報告は
全て絶縁体に関するもののみであり、金属に
ついて研究が行われた例はなかった。 
 これに対し同年、トロイダル秩序が金属中
で生じた場合に、異方的な磁気輸送現象、並
びに電流方向に依存する新奇な電気磁気効
果（後述）が生じることが、速水らによって
理論的に予言された[5]。そこで本研究では、
この理論予想を実験で検証し、未開拓である
高次の奇パリティ多極子に関する物理を発
展させることを目的とした。 
 
２．研究の目的 

 上記の背景のもと、現実のトロイダル秩序
系と見なされるウラン系層状化合物 UNi4B
を用いて理論予想を定性的および定量的に
検証すること、また、他の秩序構造を持つ反
強磁性金属についても調べ、金属における電
気磁気効果の理解を深め、現象の普遍性を追
究することを目的とした。 
 
３．研究の方法 

 UNi4B は、初期の報告では六方晶（空間群：
P6/mmm, No. 191, D6h

1）の結晶構造をとると
報告されている[6]。しかし、その後直方晶
（Cmcm, No. D2h

17）である可能性が指摘され
[7]、検証が必要な状況にある。ただし仮に直
方晶であるとしても、六方晶の場合にウラン
イオンが組む三角格子の歪みはわずかであ
るため、ここでは簡単のため軸方向を示す際
に六方晶の表記を用いる。 
この物質は、約 20 K（≡ TN）で 2/3 のウラ

ンにより反強磁性秩序が発生する。秩序した
ウランサイトのみに着目すると、ハニカム構
造上のスピンが渦状に整列した配置とみな
すことができ、理論[5]の舞台となるトロイダ
ル秩序状態に対応する。 
本研究では先ず、理論が予言する電流磁気

効果の検証を行った。すなわち、電流を

[2-1-10]方向に流すと[01-10]方向に磁化が発
生し、[0001]方向に流した場合には[11-10]方
向には磁化は生じないはずである。この様子
を高感度の量子干渉磁束計（Quantum Design
社製 MPMS）を用いて観測する。試料には精
密定電流電源を用いて± 30 mA 程度の範囲で
一定電流を流す。本研究の申請段階でテスト
測定を行ったところ、電流誘起磁化の兆候が
あることを確認できたが、電流の作る余剰磁
束やノイズのために通常の自動解析は機能
しないことが分かっていたた。そこで生の出
力電圧信号まで立ち戻って磁化を解析する
新たな解析手法を開発することとした。 
研究成果の項目に詳細を記すが、UNi4B に

ついて結晶構造および磁気構造の精密構造
解析の必要があることが判明し、前者につい
ては高エネルギー加速器研究機構（KEK）放
射光科学研究施設（PF）を利用した放射光 X
線による単結晶構造解析を、後者については
プラハ・カレル大学（チェコ共和国）および
ブランウンシュヴァイク大学（ドイツ）との
国際共同研究を新たに立ち上げ、純良大型単
結晶の作製およびこれを用いた中性子回折
実験を遂行した。また、神戸大学との共同研
究として NMR 測定による解析を進めた。さ
らに、本系の高次多極子に関する基礎的な情
報を得るために、ドレスデン強磁場研究所
（HZDR）との共同研究として超音波弾性定
数測定を行った。 

UNi4B に対する実験の信頼性を検証すると
同時に、反強磁性金属における電気磁気効果
の普遍性を調べる目的で、２種類の反強磁性
体 CeRh2Si2および CeRu2Al10を対照物質とし
て選び、同様の手法で電流下磁化測定を行っ
た。 

 
４．研究成果 

先ず UNi4B の電流誘起磁化については、幾
つかの異なる試料形状を用いた慎重な測定
において再現性が確認され、確かにこの現象
が生じていることがわかった。また、誘起さ
れる磁化が電流密度に比例して増大するこ
とを確認し、電流誘起磁化の感受率を定量的
に明らかにした。しかしながら同時に、誘起
される磁化が電流の方向にほとんど依存し
ないことがわかり、電流と磁化の異方的な相
関を予想する理論とは単純には一致しない
ことも明らかとなった。この原因としては、
(i) 電流が試料内で局所的に意図した方向と
違う方向に流れていない、(ii) ウランサイト
で本質的に結晶軸方向とは異なる方向に電
場勾配が生じている、(iii) 磁気構造が過去に
報告されたものと異なる、の三つが少なくと
も考えられる。(ii)と(iii)の可能性が有力と予
想され、前項に記したように結晶構造および
磁気構造の再検討に着手した。 

UNi4B の結晶構造解析については、KEK PF
およびより高強度のアドバンストリング
（AR）施設を利用し、北大で作製した単結晶



について振動写真法を用いて行った。その結
果、六方晶では明らかに回折像を説明できず、
より低対称の Cmcmおよび Cmc21のいずれか
の結晶構造であることがわかった。現時点の
解析では Cmcmの方がより確からしい構造で
あるという結果となっている。今後さらに別
グループによって作製された試料を用いて
検証を進め、結論を出す予定である。 
一方、国際共同研究として進めている

UNi4B の中性子回折実験については、プラハ
カレル大学、V. Sechovský 教授のグループに
研究協力者が長期滞在し、フラックス法によ
り 10B の濃度を高めた大型単結晶の作製に成
功した。この単結晶を用いた中性子回折実験
のマシンタイムは現在申請中であり、現時点
では粉末試料による予備実験を行った段階
にある。過去の実験を再現する結果が得られ
ているが、磁気構造解析には単結晶の実験が
必須であり、ブラウンシュヴァイク大学、S. 
Süllow 教授のグループと共同で今後これを
進める計画である。また、神戸大学、藤教授
のグループとの共同研究として本系の単結
晶に対する NMR を初めて行い、異常な磁気
秩序を反映したスペクトルの顕著な異方性
と特異な緩和の存在が見出され[8]、現在さら
に詳しい測定が進行中である。 
もう一つの国際共同研究としてドイツ

HZDR にて実施した UNi4B の超音波弾性定
数測定では、横波モード C66 が常磁性相およ
び秩序相の両方において顕著なソフト化を
示すことがわかった。これはこの系の反強磁
性秩序にΓ5 対称の電気四極子あるいは十六
極子が関与していることを強く示唆する。強
磁場中の詳しい測定から、本系の磁気相図を
更新し、5f 電子状態についての議論を理論家
と進めている。 
対照実験については、35 K (≡ TN1) で反強

磁性転移を示し、さらに 24 K (≡ TN2)で異なる
磁気構造に転移する CeRh2Si2（空間群：
I4/mmm, #139, D4h

17）[9]、並びに TN = 27 K の
反強磁性体 CeRu2Al10（C/mcm, #63, D2h

17）[10]
を選んだ。いずれもグローバルな反転対称性
を有しており、その状況は反強磁性秩序下で
生じるスピン配列を考慮しても変わらない
したがって、これらの系では電流を流しても
一様磁化は生じないはずである。すなわち、
電流誘起磁化が観測されない例を示すこと
によって、UNi4B に関する実験の正しさを確
認することが本実験の狙いであった。しかし、
大変興味深いことに、いずれの系でも電流印
加による磁化の発生が観測された。  

CeRh2Si2では、TN1と TN2の間の反強磁性相
においてのみ、電流を正方晶 a 軸方向に流す
と c 軸方向に磁化が誘起される振る舞いが観
測された。電流を c 軸方向に流したときには
磁化は誘起されず、またいずれの電流方向に
おいても電流と平行方向には磁化は観測さ
れなかった。誘起磁化は電流の大きさに比例
し、電流を反転させると磁化も反転した。
CeRu2Al10 でも、TN 以下で顕著に磁化が誘起

され、電流方向に対して異方的な振る舞いが
が観測された。誘起磁化の大きさは、いずれ
の系においても UNi4B の場合と同程度であ
った。 
これらの結果はトロイダル秩序に対する

理論が単純には適合しない、電流誘起磁化現
象が存在することを示している。一方で、
CeRh2Si2において温度領域の違いで誘起磁化
現象の有無が観測されたことから、実験が正
しく行われており、現象は磁気構造に依存す
るものであるという確証が得られた。 
この対照実験の結果をみて、UNi4B につい

て得られていた結果を Journal of the Physical 
Society of Japan 誌に公表した[11]。公表論文
はその巻の注目論文（Editors’ Choice）に選出
されるとともに、2018 年 3 月期のダウンロー
ド数第１位を記録し、高い関心を集める結果
となった。また、科学新聞（2018 年 4 月 6 日）
の紙面で記事「拡張多極子の新たな電気磁気
効果を検証―北大 理論の正しさを示す」と
して採り上げられた。UNi4B および対照物質
CeRh2Si2、CeRu2Al10のいずれにおいても電流
誘起磁化異常が観測されたことから、トロイ
ダル秩序を対象とした既存理論の枠を越え
た議論の必要性が示唆される。本研究の遂行
によって、反強磁性金属における新たな物質
機能への関心が高まり、今後の関連研究の発
展が期待される。 
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