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研究成果の概要（和文）：本研究課題により、奇パリティ多極子秩序の群論的な分類学を完成した。また、奇パ
リティ磁気多極子物質を１００以上同定し、磁気圧電効果など新奇な電磁応答を解明した。そして、結晶中の多
極子モーメントを量子力学的に定式化した。これらの発展として、多極子超伝導という概念を提唱し、強誘電超
伝導現象を予言した。さらに、磁性体や超伝導体の非線形光学応答や非相反輸送現象を分類し、秩序変数の対称
性やブロッホ波動関数の量子幾何がそれらと密接に関係することを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：With this research project, we have completed a group-theoretical 
classification of odd-parity multipole orders. We have also identified more than 100 odd-parity 
magnetic multipole materials and elucidated novel electromagnetic responses such as the 
magneto-piezoelectric effect. We also formulated the multipole moment in crystals in quantum 
mechanical theory. As an extension of these studies, we proposed the concept of multipole 
superconductivity and predicted the phenomenon of ferroelectric superconductivity. Furthermore, we 
classified the nonlinear optical responses and nonreciprocal transport phenomena in magnetic and 
superconducting materials, and clarified the close relationship with the symmetry of the order 
parameter and the quantum geometry of the Bloch wave function.

研究分野： 物性理論

キーワード： 奇パリティ多極子　エキゾチック超伝導　非相反応答　非線形応答　スピン軌道相互作用
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究により、金属、半導体、絶縁体、さらには磁性体、誘電体、超伝導体を含む多様な物質群を対象とする奇
パリティ多極子物質科学が拓かれた。特に、数多くの奇パリティ多極子物質相を分類すると同時に候補物質を同
定したことにより、未知の電磁応答が解明された。また、非線形光学や超伝導体の研究に発展したことにより、
光物性や超伝導科学との接点が生まれた。これにより分野融合的な研究が今後加速す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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
 
「奇パリティ多極子秩序」の研究が勃興しつつあった。古典電磁気学の多極子展開に含まれる

自由度が秩序化する基本的な現象だが、以前の研究は偶パリティ多極子に限定されていた。しか
し、重い電子系、マルチフェロイクス、スピントロニクスなどの分野が融合した研究により、奇
パリティ多極子秩序が普遍的な現象であると認識されつつあった。興味深いことに、空間反転対
称性を自発的に破る奇パリティ多極子秩序は、スピン軌道相互作用を通じて新奇な電磁応答や
超伝導を生み出す。しかし、具体的な物質を特定し新現象を発見するには至っていなかった。 
 
２．研究の目的 
 

本研究では、奇パリティ多極子秩序相の分類学を完成し、数多くの多極子物質を系統的に整
理・理解する。そして、その新機能探索により、強相関電子系、マルチフェロイクス、スピント
ロニクス、超伝導などの既存分野に新たな発展をもたらすことを目的とする。 
 
３．研究の方法 
 
 本研究では、① 奇パリティ多極子秩序の群論的分類学の完成、② 磁気点群の解析による候補
物質の同定と分類、③ 線形応答理論を用いた電磁応答の解明、④ 第一原理計算による候補物質
の比較研究、⑤ 奇パリティ多極子秩序相における非線形応答現象の包括的解明、⑥ 第一原理計
算による多極子モーメントと電磁応答の評価、⑦ 超伝導への発展、という手順で多角的な理論
手法を採用し、多彩な奇パリティ多極子秩序相を包括的に解明する。 
 
 
４．研究成果 
 
（１）奇パリティ多極子秩序相の分類学：異常電磁応答と候補物質の同定 
 
奇パリティ多極子秩序の群論的な分類学を完成した。分類結果の一部を下に示す（表１）。ま

た、磁気点群の解析により奇パリティ磁気多極子物質を１００以上同定した。さらに、群論と線
形応答理論を組み合わせて奇パリティ多極子物質に特有の電磁応答を数多く解明した。特に、電
気磁気効果、Edelstein 効果、電流誘起多極子反転、磁気圧電効果の系統的分類を行い、それら
が起こり得る対称性と候補物質を同定した。その理論的予言に基づいて、実験グループと共同研
究を行い、EuMnBi2において磁気圧電効果を実験的に発見した。 

 
（２）結晶における多極子モーメント：ゲージ不変な表式の発見 
 
周期結晶中の多極子モーメントを定義することは容易でない。古典電磁気学に従って定義す

ると、例えば磁気・電気四極子モーメントは座標演算子を含む形式になるが、座標演算子が結晶
の周期性を満たさないためゲージ不変な定式化ができない。電気分極に関して同様の問題が古
くから知られているが、そこでは断熱変形の方法によるベリー位相公式が成功を収めた。同様の
手法を高次の多極子モーメントに適用する試みも行われたが、ゲージ不変な定式化には成功し
ていない。 
そこで、私達は局所熱力学を用い、結晶中の磁気単極子・四極子・トロイダル双極子モーメン

 

表１：奇パリティ磁気多極子秩序相の分類の一例。点群 D4h の例 



トを定式化することに成功した。ここで定義された熱力学的多極子モーメントはゲージ不変で
あり、電気磁気感受率との間に熱力学的関係式を満たす。また、温度勾配が磁化を誘起する重力
電気磁気効果にも直接的に影響することを示した。 
また、上の手法を拡張して電気四極子モーメントの量子力学公式を導出した。これにより、ネ

マティック秩序変数の理論モデルや物質によらない一般的な表式が得られた。この公式を第一
原理計算と組み合わせて、鉄系超伝導体および銅酸化物高温超伝導体の電気四極子モーメント
を評価した。電気四極子モーメントの量子力学公式は、幾何学的な項とフェルミ面由来の項に分
解することができるが、鉄系超伝導体では幾何学的な項が主要であるのに対し、銅酸化物高温超
伝導体ではフェルミ面由来の項が重要である。このように両者の間で電気四極子モーメントの
主な起源が異なることが示された。 
 
（３）磁性体の非線形光学応答、非相反輸送現象 
 
奇パリティ磁気多極子相の特有の非線形電気伝導および光線形光学応答を解明した。まず、時

間反転対称性と時空間反転対称性（PT 対称性）を用いて、バンド理論の範囲内で現れうる非線
形伝導度、非線形ホール伝導度、２次の光電流を完全に分類した（表２）。その結果に基づいて、
奇パリティ磁気多極子相では巨大な非線形ホール効果や磁場誘起の非線形縦伝導が起こること
を示した。光電流に関しては、シフト電流や注入電流といった既知のものに加えて、旋回電流と
名付けた新たな光電流が存在することを突き止めた。さらに、トポロジカルな反強磁性体におい
て旋回電流が著しく増大することも示した。具体例として CuMnAs を選び、この物質の低エネル
ギー状態を記述するタイトバインディング模型を解析し、これらの結果を実証した。 
 

 
（４）エキゾチック超伝導体 
 
① SrTiO3における「強誘電超伝導」を示した。特に、低密度領域では超伝導が強誘電秩序を引
き起こすことを示し、「超伝導マルチフェロイス」を提案した。また、非従来型のスピン運動量
ロッキングを示し、さらにはワイル超伝導を実現することを明らかにした。さらに、候補物質
SrTiO3において強誘電超伝導が誘起する奇周波数クーパー対の分類を行い、この物質の第一原理
計算に基づいて構成された多軌道模型の解析によりその大きさを評価した。また、その実験的観
測法も提案した。 
② 局所的な空間反転対称性がない結晶における超伝導において、超伝導相のパリティが偶か
ら奇に相転移するパリティ転移が起こることを研究代表者の柳瀬は 2012 年に予言した。その予

想に沿う多重超伝導相が CeRh2As2 において実験的に発見されたことを受けて、この物質の超伝

 
表２：非線形光学応答の１種、光電流の分類 

 
図１：CeRh2As2の相図の計算結果 



導相を解明する理論研究を行った。まず、奇パリティ超伝導相が非共型対称性に保護されたトポ
ロジカル結晶超伝導相であることを示した。次に、反強磁性量子臨界揺らぎの効果を取り入れた
多体超伝導理論により、温度磁場相図の計算を行った。その結果（図１）が CeRh2As2の実験結果
と定量的にも一致したことから、この物質でパリティ転移が起こっていることが裏付けられた。 
③ これらのほか、強相関ラシュバ超伝導体におけるパリティ混成型超伝導相の研究や２層遷
移金属ダイカルコゲナイドにおけるトポロジカルスピン三重項超伝導の研究などを行った。ま
た、実験グループとの共同研究により、超伝導体におけるダイオード効果を発見した。 
 
 
（５）超伝導体における非線形光学応答 
 
超伝導体における非線形光学応答の研究を行った。空間反転対称性が破れた超伝導状態にお

ける光電流や二次高調波発生などの二次非線形光学応答を定式化し、そのミクロな分類を行っ
た。その結果、超伝導体に特有の非線形応答が存在し、それが伝導度微分項と非相反超流動密度
項として数学的に表現できることを示した。また、時間反転対称性が保たれた系において超伝導
非線形応答が起こるミクロな条件を検証し、そこではスピン三重項クーパー対が存在する必要
があることを示した（図２）。この結果により、非線形光学応答によってスピン三重項クーパー
対を検出することが可能であることがわかり、将来的な展望が拓かれた。 
 

  
 
 

 
図２：超伝導体の非線形光学応答の計算結果。光電流と二次高調波発生 
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