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研究成果の概要（和文）：　超音波分光法を用いて結晶構造がもつカイラリティや幾何学的フラストレーション
に起因した多極子物性の研究を行った。カゴメ格子状物質では電気四極子の感受率である弾性率の磁場掃引に対
する履歴現象を観測した。幾何学的フラストレーションに起因した電気四極子グラスの可能性がある。一方，2
つの異なる結晶軸への磁場印可によって，秩序変数が異なる磁場誘起の電気四極子秩序が出現する物質を明らか
にした。電気四極子は歪みと結合するため，磁場印加方向によって巨視的な自発歪みをスイッチ出来る新規マル
チフェロイクスの可能性を示した。また，通常起こり得ない磁気秩序状態下での電気四極子秩序を示す物質も明
らかにした。

研究成果の概要（英文）：　The physical properties of multipoles due to structural chirality and/or 
geometrical frustration were investigated by using ultrasonic spectroscopy. In Dy3Ru4Al12 with a 
distorted kagome lattice, the elastic modulus (quadrupolar susceptibility) shows large hysteresis in
 the pulsed magnetic-field sweep. There is a possibility that this hysteresis is caused by a 
quadrupolar glass state due to geometrical frustration. We clarified field-induced ferroquadrupolar 
states for two different magnetic-field directions in DyNiAl. The electric quadrupole bilinearly 
couples to a corresponding strain. This result means that two different spontaneous strains emerge 
depending on the field directions, suggesting a novel multiferroics using switching of the 
spontaneous strains by the field directions. We also discovered ferroquadrupolar ordering in a 
magnetically ordered state in ErNiAl, although no quadrupolar ordering occurs in a magnetically 
ordered state in principle.

研究分野： 物性物理学

キーワード： 電気四極子　カイラリティ　幾何学的フラストレーション

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究によって，これまでに報告されていない新たな多極子物性の知見が得られた。以下に特筆すべき内容を列
挙する。(1)幾何学的フラストレーションに起因した電気四極子グラスの可能性。(2)磁場印可の結晶軸方向によ
って発生する巨視的な自発歪みをスイッチ出来る新規マルチフェロイクスの可能性。(3)一般的には起こり得な
い磁気秩序下での電気四極子秩序の発見。

※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 

 サステナブルな社会に向けた新機能物性の研究は，これまでの物質中の電子がもつ電荷やス
ピンの自由度に加えて軌道の自由度も注目され，2015 年－2020 年には「J-Physics：多極子伝導
系の物理」が新学術領域に採択されるなど，国内外で精力的に研究されている。強いスピン軌道
相互作用により発現する，希土類化合物における電気四極子および高次多極子の秩序化，磁気四
極子などの奇パリティ多極子や，鉄系超伝導体における軌道揺らぎを媒介とする超伝導などの
多彩な物理が明らかになっており，多極子の理解は今後の新機能物質開発に貢献すると考えら
れている。 

ここで，スピンにおいては結晶構造がもつ特異性に起因した物性研究が盛んに行われている。
例えばカイラリティ（対掌性：右手と左手のように実像と鏡像を重ね合わせることができない性
質）をもつ物質においては，右巻きもしくは左巻きのみのカイラルらせん磁気秩序や，それが磁
場によって周期的にほどけたカイラルソリトン格子などが注目されている [1]。一方，反強磁性
体でスピンが安定な配置を取れない幾何学的フラストレーションをもつ物質では，スピンが低
温まで量子ゆらぎ状態にある量子スピン液体などの新奇な物理現象が注目されている [2]。これ
らの結晶構造の特異性に起因した物性研究は多極子にも拡大できるはずであるが，多極子にお
ける結晶構造がもつカイラリティや幾何学的フラストレーションに起因した物性は必ずしも解
明されていない。 

 

２．研究の目的 

本研究では，物質の結晶構造がもつ特異性であるカイラリティや幾何学的フラストレーショ
ンに起因した電気四極子のカイラルらせん秩序や，フラストレーション効果による電気四極子
のゆらぎと量子ゆらぎとが相まった量子臨界現象などの解明を目的とした。本代表者らの研究
で多極子による電子状態に富むことが明らかになった，結晶構造のカイラリティや幾何学的フ
ラストレーションをもつ物質群である三方晶カイラル化合物 RNi3X9，六方晶カゴメ格子状化合
物 R3Ru4Al12および RNiAl（R：重希土類，X = Ga, Al）に着目して系統的な研究を行う。 

 

３．研究の方法 

超音波実験では，弾性係数の実数部である弾
性率と，虚数部である超音波吸収を測定できる。
超音波による歪み場は対応する電気四極子と線
形に結合する。図 1 に示すように，磁化率が磁
気双極子の感受率になっているのと同様に，弾
性率は電気四極子の感受率になっており，超音
波実験は電気四極子の優れたプローブである。
一方で，超音波吸収や測定周波数依存性の測定
からは，動的臨界指数などの相転移の動的性質
も調べることが出来る。 

 

(1) カイラリティ 

 超音波実験用設備備品，消耗品を購入してフェロ的な電気四極子秩序を明らかにしている三
方晶カイラル化合物 DyNi3Ga9の磁場中弾性率測定を行い，秩序状態の磁場中相図を明らかにす
る。超音波吸収や測定周波数依存性測定も行い，動的臨界指数などの相転移の動的性質も明らか
にする。これらの電気四極子応答から，電気四極子のカイラルらせん秩序の有無を明らかにする。
カイラリティ，幾何学的フラストレーションの両テーマ共に，希土類などを置換した化合物につ
いても超音波実験を行い，系統的研究を行う。RNi3X9単結晶試料は名古屋工業大学の大原繁男教
授から提供を受ける。 

 

(2) 幾何学的フラストレーション 

 電気四極子が幾何学的フラストレーション状態にある六方晶カゴメ格子状化合物 Dy3Ru4Al12

では，磁場方向 H // [100]，[001]での磁場誘起の電気四極子秩序を明らかにしているが，その臨
界磁場は明らかではない。14 T を超える超高磁場が必要な為，ドイツ国立ドレスデン強磁場研
究所の Zherlitsyn 博士らと協力して 1.5 K で 55 T までのパルス磁場中超音波実験を行い，臨界磁
場を明らかにする。磁場誘起の電気四極子秩序の臨界磁場近傍での弾性率，超音波吸収，測定周
波数依存性を測定し，これらの電気四極子応答から，電気四極子のゆらぎに起因した量子臨界現
象の有無を解明する。他の R3Ru4Al12や，六方晶カゴメ格子状化合物 RNiAl の超音波実験も行っ
て電気四極子の相互作用，秩序化を明らかにすると共に幾何学的フラストレーション状態の有
無を明らかにする。両物質群とも希土類を置換した系統的な研究を行う。R3Ru4Al12，RNiAl 単結
晶試料はチェコ国立アカデミーの Andreev 教授から提供を受ける。 

 

図 1. 電気四極子と弾性率の関係。弾性率は

電気四極子の感受率。 

 



４．研究成果 
(1) 令和 1 年度 

 カイラル化合物 DyNi3Ga9について，ドイツ国立ドレスデン強磁場研究所において Zherlitsyn 博
士，Gorbunov 博士らとの共同研究でパルス磁場中および静磁場中で超音波実験を行った。フェ
ロ的な電気四極子秩序温度以下での弾性率 C11，C66の磁場依存性（H // [001]）において明確な弾
性異常を観測した。両磁場中実験の結果から，これまで報告されていない磁場誘起相転移である
ことを明らかにし，磁場中相図を解明した。また，同研究所では幾何学的フラストレーションを
もつカゴメ格子状化合物Dy3Ru4Al12の 50 Tまでのパルス磁場中超音波実験を行った。その結果，
電気四極子（Oyz or Ozx）に対応した横波弾性率 C44において超高磁場で明確な弾性異常を観測し
た。その弾性異常の起源については，幾何学的フラストレーションに起因した電気四極子グラス
の可能性も含めて研究を継続している（後述）。 

超音波実験用設備備品，消耗品を購入して R3Ru4Al12の R を置換した Tb3Ru4Al12の超音波実験
を行い，横波弾性率 C66において電気四極子に起因した弾性ソフト化を観測した。磁場中超音波
実験も行い，磁場中相図も明らかにした。得られたデータの量子力学的解析から電子状態を明ら
かにし，結晶場基底状態は一重項であるが，第一励起一重項と擬縮重状態を形成し，その擬二重
項のスピン自由度によって反強磁性秩序を示すことを明らかにした。電気四極子の相互作用も
擬縮重状態に起因することを明らかにし，学術論文として公表した。同様に R を置換した
Nd3Ru4Al12や Er3Ru4Al12，および U2Rh2Sn もデータの量子力学的解析からその電子状態を明らか
にし，学術論文として公表した。U2Rh2Sn の論文は Physical Review B 誌の Editors' Suggestion に
選ばれた。 

カゴメ格子状化合物 DyNiAl の超音波実験を行い，電気四極子に起因した弾性ソフト化を観測
し，DyNiAl も強い電気四極子の相互作用をもつことを明らかにした。結果の一部を学術論文と
して公表した。 

 
(2) 令和 2 年度 

 DyNiAl の超音波実験において得られたデータ
の量子力学的解析から，弾性ソフト化が電気四極
子に起因することを明らかにするとともに，その
電子状態を明らかにした。磁場中超音波実験から
2つの異なる結晶軸方向への磁場印可による磁場
誘起相転移の存在を明らかにした。実験結果と結
晶場計算結果から，図 2 に示すように，H // [100]

では電気四極子 Oxy，H // [001]では Oyzと，それぞ
れ異なる電気四極子を秩序変数にもつフェロ的
な電気四極子秩序であることを明らかにした。こ
れは磁場印加する結晶軸を変えると，発生する電
気四極子の秩序変数も変わることを意味する。電
気四極子は同じ対称性の歪みと線形に結合する
ため，フェロ的な電気四極子秩序では巨視的な自
発歪みが誘起される。磁場印加の方向によって発生する電気四極子の秩序相が異なることは，磁
場方向によって巨視的な歪み方が異なることになり，これは磁場方向によって巨視的な自発歪
みをスイッチ出来る新規マルチフェロイクスの可能性を示唆する。研究成果は学術論文として
公表し，磁場方向による巨視的歪みのスイッチング機構の実証に向けて研究を継続中である。 
 R を置換した HoNiAl や ErNiAl の超音波実験を行って両物質で電気四極子に起因した弾性ソ
フト化を観測し，両物質も強い電気四極子の相互作用をもつことを明らかにした。この他に希土
類化合物 NdOs2Zn20，NdIr2Zn20 では 4f 電子に起因した磁場に依存しない弾性ソフト化を見出し
た（後述）。 

 
(3) 令和 3 年度 

カゴメ格子状化合物 ErNiAlの超音波実験において，
磁気秩序温度（TN）以下で，これまでに報告されてい
ない新たな相転移を見出した。この相転移温度（TQ）
近傍では磁化率は明確な異常を示さないが，図 3 に示
すように横波弾性率 C66において著しい超音波吸収を
伴った巨大な弾性ソフト化を観測した。得られたデー
タの量子力学的解析から，ソフト化が電気四極子に起
因することを明らかにすると共に，その電子状態を明
らかにした。横波弾性率 C66の巨大なソフト化や結晶
場計算結果から，新たな相転移の起源がフェロ的な電
気四極子秩序であることを解明した。一般的に，磁気
秩序下では発生した内部磁場によって電気四極子の
自由度が取り除かれるため，電気四極子秩序は起こり
得ない。しかしながら，ErNiAl は磁気秩序下で電気四

図 2. DyNiAl の磁場中相図。磁場印加方向によって

巨視的な歪み方が異なる。 

図 3. ErNiAl の横波弾性率。相転移温度に向か

って超音波吸収を伴った巨大なソフト化。 



極子秩序を示す，極めて珍しい物質であることを明らかにした。研究成果は学術論文として公表
した。 

同系化合物 HoNiAl では横波弾性率 C44，C66の両モードで電気四極子の相互作用による弾性ソ
フト化を観測した。量子力学的解析から電子状態を明らかにした結果，結晶場基底一重項が励起
状態と擬縮重状態を形成し，その擬縮重状態での自由度によって磁気秩序や電気四極子による
ソフト化が起こることを明らかにした。磁場中超音波実験から磁場誘起相転移を見出し，その磁
場中相図は結晶場基底状態が異なるにもかかわらず DyNiAl と類似していることを明らかにし
た。磁場誘起相転移の起源や DyNiAl との類似性（磁場方向による巨視的な自発歪みのスイッチ
ング機能の有無）の解明は今後の課題である。 

ドレスデン強磁場研究所にて，Zherlitsyn 博士らとの共同研究で Dy3Ru4Al12の 55 T までのパル
ス磁場中超音波実験を行った。令和 1 年度の結果と併せて，磁場方向 H // [100]で新たに 30 T を
超える超高磁場での磁場誘起相転移を見出した。磁場方向 H // [001]では電気四極子（Oyz or Ozx）
に対応した横波弾性率 C44において巨大なヒステリシスを観測した。その起源として幾何学的フ
ラストレーションに起因した電気四極子グラスや磁気熱量効果が可能性として挙げられ，継続
して研究を行って起源を解明する。 

一方，NdCo2Zn20の磁場中超音波実験から，全ての弾性モードで磁場に鈍感な弾性ソフト化を
観測した。Nd 希釈系 NdxY1-xCo2Zn20（x = 0, 0.06, 0.19）の超音波実験では極低温までソフト化を
示さないことから，NdCo2Zn20 のソフト化は f 電子に起因するが，結晶場効果などの Nd 単サイ
トの効果ではないことを明らかにした。Nd 複数サイト間の相互作用で弾性ソフト化を説明でき
ることも明らかにし，論文投稿準備中である。 
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