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研究成果の概要（和文）：１原子上の電子が持つ電荷・スピン・軌道の結合自由度である電気・磁気多極子、さ
らにこれらが複数原子上に跨がって形成する電気・磁気クラスターや結合ボンドクラスターを含めた「拡張多極
子（Augmented Multipoles）」に基礎を置く固体物性研究を展開し、電荷・スピン・軌道の基本自由度を用いた
従来の方法では記述が困難な種々の物性現象の理解を進展させるとともに、新たな機能性の予見も可能となるこ
とを理論、実験の両面から明らかにした。

研究成果の概要（英文）：We have developed solid-state physics research based on "augmented 
multipoles," which are the combined degrees of freedom of charge, spin, and orbitals of electrons on
 an atom, as well as electrical and magnetic clusters and bond clusters formed across multiple 
atoms. We have advanced the understanding of various physical phenomena that are difficult to 
describe by conventional methods using basic degrees of freedom of charge, spin, and orbitals, as 
well as the possibility of predicting new functionalities.

研究分野：強相関電子系を中心とする固体低温物性実験

キーワード： 拡張多極子　反対称スピン軌道相互作用　交差相関応答　電流磁気応答　スキルミオン　不斉単結晶合
成　非対称スピン分裂　カイラルd波超伝導

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
拡張多極子の新概念に基礎を置き新たな物質観を構築するという目標を掲げてスタートした本計画研究は、当初
の期待どおり領域全体の目標でもあるd電子系分野とf電子系分野の融合研究を生み出す土壌を育むことに成功
し、既存の様々な物性研究プロジェクトにも波及しつつ、今後更に発展する可能性を示している。理論、実験と
もに基礎固めを主眼に研究が進められたが、幅広い物質系への理論展開や新規実験手法の開拓、新たな物質設計
指針などの着実な萌芽がみられる。また、多くの学生や若手研究者が本研究を通じてこの新たな物質観の基礎を
習得し、物性物理学の将来の発展を牽引する原動力とな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、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
本領域研究の構想が生まれた 2010 年代は、物質中の電気と磁気のミクロな結合について、基

礎と応用の両面から注目が集まり、活発な研究が展開されていた。d 電子系分野を中心に進展す
るマルチフェロイクスやスピン流、また f 電子系分野における多極子の研究はその主要な二つの
潮流である。マルチフェロイクスの研究では、バルク磁性と強誘電性との結合により生じる電気
と磁気の非対角応答の基礎的・実践的研究が展開され、さらなる物質機能開拓のために微視的な
観点からの深い理解が模索されていた。一方、f 電子系分野では、電子のスピンと軌道のミクロ
な結合自由度である全角運動量を基礎に、磁気双極子や電気四極子といった偶パリティ多極子
による基礎物性が開拓され、さらに奇パリティ多極子の探究が始まっていた。これらの研究が進
む中で、１原子上の電荷や磁荷の空間分布による電子自由度を拡張し、複数の原子で構成される
クラスターに空間サイズを拡げて適用し、クラスター上に分布する電荷・磁荷を多極子として記
述、分類するという「拡張された多極子（Augmented Multipole）」の新概念が生まれた。この概
念の適用により、d 電子系と f 電子系を俯瞰する新たな物質観で物性現象を理解し、また、従来
の視点では見えなかった物質の機能性を見出す学理を構築できる期待が高まった。このような
背景から、本領域研究の中で拡張多極子の秩序と動的特性を集中的に研究する役割を担う本計
画研究が発足した。 
 
２．研究の目的 
 複数の原子サイトにまたがって構成される「拡張された多極子（Augmented Multipole）」によ
る秩序状態とダイナミクスを実験・理論の両面から解明し、新たな物質機能を開拓することを目
的とする。 
 
３．研究の方法 
 トロイダル双極子をはじめとする奇パリティ多極子の秩序を中心に、拡張多極子の秩序配列
や動的特性を放射光 X 線や中性子散乱、NMR、NQR 等の微視的測定を用いて観測するととも
に、精密磁化測定や NMR、NQR 測定によって金属中の奇パリティ多極子秩序で予想される電
流誘起磁化現象を検証する。また、キラルらせん磁性体の片手系結晶の作製を可能にする方法を
開発し、カイラル磁気構造中に現れる拡張多極子欠陥のダイナミクスや電磁応答を磁場中の共
鳴 X 線散乱等を用いて解明する。さらに拡張多極子が発現する舞台となる典型物質の開拓を、
計画研究 D01 と連携して行う。並行して、拡張多極子秩序が生み出す磁気輸送や非線形・非対
角応答現象を理論的に解明し、定量的な評価を可能にする。さらに、拡張多極子秩序からの集団
励起、あるいは秩序状態近傍における低エネルギー励起の性質を理論的に解明する。 
 
４．研究成果 
(1) 拡張多極子系における電流磁気応答の観測 
先ず、磁気トロイダル双極子が強的に秩序し、奇パリティ拡張多極子系の典型例と目される

UNi4B について研究を進めた。領域発足時、既に本物質が理論の予想通り、磁気トロイダル双極

子に垂直に電流を流すと一様磁化が生じる性質を持つことを確認していた。しかし、平行方向の

電流に対しても磁化が誘起され、理論とは単純には一致しないこともわかっていた。活動期間の

前半は、この実験結果の再現性の確認に多くの労を費やした。結果、理論モデルとは異なる事情

が現実の系にはあるとの確証を得るに至り[1]、後半はその原因を探る研究を進めた。 
理論と実験の相違の原因としては、①電気抵抗の異方性により試料内の電流パスが平行から

逸れる、②結晶もしくは磁気構造の対称性が想定されたものより低い、の二つの可能性が考えら

れた。その後の実験やシミュレーションにより①の可能性は否定された。一方、②を確認するた

めに着手した共鳴 X 線散乱実験においては、過去の中性子散乱実験では報告されていない２種

類の回折強度の温度依存性を見出した。現時点では、結晶構造が直方晶 Cmcm かそれ以下の対称

性を持つこと（後述の NMR 実験とも整合）、磁気構造が単純な渦状構造とは異なることまでは

結論できるが、対称性の同定には更に注意深い研究が必要である。 
次に UNi4B の対照実験として２つの反強磁性体 CeRh2Si2 および CeRu2Al10 に着目した。いず

れの系も結晶・磁気構造はグローバルな空間反転対称性を保持している。よって実験の目的は、

これらの系を用いて電流磁気応答のない例を示すことにあった。しかし、予想に反していずれの

系でも電流誘起磁化異常が観測された。特に CeRh2Si2 では 2 種類ある反強磁性相のうち一方に

おいてのみ観測された。温度の違いのみで異常の有無が生じたことは、測定が正しく行われてい

ることを保証すると同時に、電流誘起磁化が磁気構造の変化に対応して生じていることを示し

ている。 
以上の研究を通じ、反強磁性体金属において確かに電流磁気応答が生じることが実証された。

しかし、いずれの場合も既知の結晶・磁気構造では禁制となる電流－磁化配置においても磁化誘

起が観測され、構造を再評価する必要が生じている。見方を変えるとこのことは、電流下磁化測

定が系の隠れた空間反転対称性の破れを敏感に検知する手法になり得ることを示唆する。この

方向性の追究と、奇パリティ拡張多極子のモデル物質を開拓する研究を更に進めている。 
 



(2) NMR を用いた拡張多極子系の磁性・超伝導の観測 
微視的プローブである核磁気共鳴（NMR）の特徴を生かし、局所的空間反転対称性が破れた

系で生じる新奇現象と電流磁気効果について研究を行った。 
 

① 局所空間反転対称性の破れと磁性 
UNi4B 単結晶の NMR 実験から超微細結合定数の異方性を明らかにした[2]。さらに、角度分解

11B-NMR 実験から複数の四重極分裂によるサテライト信号を検出し、この物質の結晶構造が直

方晶で少なくとも Cmcm もしくはその部分群で説明できることを示した。また、NMR スペクト

ル線幅が磁気秩序状態では拡がることを観測し、直方晶 bc 面内（六方晶面内）の渦状磁気構造

と矛盾しないことを明らかにした。さらにパルス電流を a 軸方向に印加すると、磁気秩序に伴い

NMR サテライトピークがシフトすることを見いだした。これは理論が予想する電流印加による

トロイダル秩序の安定化を示唆する結果と考えられる [3]。 
この他にも、局所空間反転対称性が破れた磁性体として CePd2Ga（TN = 3.3 K の反強磁性体）

および YbRhSb（TC = 2.7 K の弱強磁性体）を調べた。いずれも単結晶作製に成功し、前者では

Ga-NMR から四重極相互作用定数を決定 [4]、後者では Sb-NMR から四重極秩序変数を決定した

[5] 。 
 

② 局所空間反転対称性の破れと超伝導 
CaBe2Ge2 型の準二次元結晶構造を持つ２つの物質 LaPt2Si2（CDW と超伝導の共存系）および

LaPd2Al2（構造相転移と超伝導の共存系）に着目し、局所空間反転対称性の破れと超伝導の関係

性を調べた。LaPt2Si2 単結晶の Pt-NMR から、CaBe2Ge2 構造に特徴的な 2 種類の Pt サイトに起

源を持つ共鳴線の存在を明らかにし、詳細な解析から CDW と超伝導に寄与する Pt サイトおよ

び混成バンドを明らかにした [6]。また、LaPd2Al2 においても 2 種類の Al サイトの存在を明ら

かにする一方、Al サイトの電子状態は構造転移によりほとんど影響を受けないことを明らかに

した[7]。 
また、古くから知られる UPt3 の超伝導状態についても研究を進めた。本物質は当初報告され

た六方晶構造から Pt 位置がずれた三方晶構造にあり、U サイトの空間反転対称性が局所的に破

れている。NMR ナイトシフトの詳細な解析から、重い電子状態は非クラマース基底に起源を持

つ状態であり、秩序変数は弱いスピン軌道相互作用での Eu 対称性をもつスピン三重項超伝導状

態であることを明らかにした [8]。 
 

(3) 放射光を用いた拡張多極子の秩序状態の観測 
放射光を駆使し、拡張多極子の秩序状態の解明を以下のように進めた。 
 
① スキルミオン及びカイラルソリトン状態の解明 

複数磁気サイトで形成されるトポロジカルな磁気テクスチャであるスキルミオンやカイラル

ソリトン状態の観測を、共鳴 X 線散乱を用いて推進した。中でも、本領域内 B01 で創出された

4f 電子系のスキルミオン状態の候補物質であった EuPtSi に、共鳴 X 線散乱による研究を行った

結果、磁場誘起相がスキルミオン格子相と期待できる triple-Q の磁気秩序相であることを解明し

た[9]。さらに、磁気テクスチャのスローなダイナミクスの観測手法と期待されるコヒーレント

回折イメージングの手法開発を進め、カイラルソリトン格子のイメージングに成功した[10]。 
 

② 電子軌道のパリティ混成状態の微視的観測 
拡張多極子状態は、原子が複数サイト存在することで初めて出現するものであり、原子間の軌

道混成が重要な役割を担っていると言える。そこで共鳴 X 線散乱手法を用いることで、物性を

直接的に担っている金属イオンと、それに配位した原子の電子状態をそれぞれ観測し、軌道混成

状態の観測を試みた。その結果、マンガン系人工超格子では、Mn 3d と配位した原子である O 2p
の電子状態を観測することで、系の伝導特性に対応した軌道混成状態の空間的な変調構造の観

測に成功した[11]。またスクッテルダイト系でも、f 電子と配位した原子との軌道混成状態は、p-
f 混成と呼ばれ、物性を支配している１つの重要なパラメータとなっている。そこで共鳴 X 線散

乱を PrRu4P12に適用したところ、相転移に伴い p-f 混成状態が２つのサイトで大きく異なってい

ることを見出した [12]。このように本手法を用いることで、強相関電子系の軌道混成が支配す

る様々な物性を理解する上で重要な情報が得られることを示すことができた。 
 

③ 拡張磁気八極子の直接的観測手法の開発 
本新学術領域から拡張磁気八極子が起源となる巨大異常ホール効果や巨大異常ネルンスト効

果などが、Mn3Sn において発見され注目されている。そこで、Q = 0 での共鳴 X 線散乱と言える

X 線磁気円二色性（XMCD）の手法を本系に適用したところ、拡張磁気八極子を反映していると

期待される XMCD 信号の観測に成功した[13]。さらに、XMCD 理論を再考することにより観測



された信号が拡張磁気八極子を反映していることが明らかとなった[14]。この結果は、これまで

難しかった高次多極子状態の観測の可能性を広げるものであり、重要な結果と言える。 
 

(4) カイラリティを制御した不斉結晶育成手法の開拓 
 無機カイラル化合物の結晶構造のカイラリティを制御出来る新規不斉育成手法を開発し、カ

イラル磁性体の磁気秩序の核心となる Dzyaloshinskii-Moriya (DM)相互作用を起源とした新規カ

イラル物性の観測を行った。これに際し、結晶構造のラリティ制御が困難であることが、カイラ

ル磁性体研究における最大の障害となっている。そこで、以下３つの戦略に沿って研究を行った。 
 
① 無機カイラル化合物の不斉結晶育成手法の確立 

通常の合成手法ではラセミ双晶を形成する水溶性カイラル化合物において溶媒を撹拌しなが

ら結晶育成を行う撹拌法を考案した。具体的には、無機カイラル磁性体 CsCuCl3（空間群: P6122 
or P6522）において、cm オーダーの結晶カイラリティを完全に単一にした不斉単結晶を得ること

に成功した[15]。また、レーザー式浮遊帯域（FZ）法により、無機カイラル磁性体 TSi（空間群: 
P213, T: 遷移金属元素）及び TSi2 （空間群: P6222 or P6422）の大型不斉単結晶育成に成功した。 

 
② カイラル磁性体で発現する磁気構造の観測 

CsCuCl3はらせん磁性体として認識されていたが、本物質の結晶カイラリティが DM 相互作用

を通じてらせん磁気構造のヘリシティと結合するか否かは長年議論の対称とされてきた。撹拌

法で得られた CsCuCl3の不斉単結晶試料で偏極中性子回折測定を行うことにより、本物質の結晶

カイラリティがらせん磁気構造のヘリシティと結合し、本物質がカイラルらせん磁気秩序を形

成することを実験的に明らかとした[15]。また、本物質で高圧下及び強磁場下の磁化測定を実施

し、圧力誘起の 1/3 プラトーの観測に成功し、本物質において up-up-down のスピン構造を形成

することを明らかとした[16]。 
 

③ 不斉カイラル磁性結晶で発現するカイラル物性の観測 
カイラル磁性体で観測される磁気カイラル二色性（MChD）や電気磁気カイラル（eMCh）効果

といった非相反効果は、ラセミ双晶結晶の場合、左右両方の結晶ドメインが存在することにより

その効果が相殺されてしまう為、不斉単結晶による測定が大前提となる。不斉単結晶の育成が可

能となったことにより、CsCuCl3において磁気カイラル二色性（MChD）[17]、CrNb3S6において

電気磁気カイラル（eMCh）効果[18]の観測に成功した。 
 

(5) 拡張多極子の基礎理論の整備 
結晶中の電子がもつ任意の自由度を表現できる拡張多極子理論の整備を行ってきた。多極子

には時間反転と空間反転の偶奇性の組み合わせの異なる 4 種があり、良く知られた電気と磁気

の多極子の他に電気・磁気トロイダル多極子が存在する。これら 4 種の量子力学的演算子表現を

導出[19]し、32 結晶点群に基づいて拡張多極子とそれに関係する交差相関応答を分類[20]した。 
これらの理論的枠組みを用いて、磁気トロイダル双極子秩序による電流磁気応答（UNi4B）[21]

や非相反マグノン（α-Cu2V2O7）[22]、Cd2Re2O7の電気トロイダル四極子秩序 [23] 等の提唱を行

った。また、多軌道ハニカムハバード模型に対して、可能な多極子秩序を分析[24]し、特異な光

学選択則を導出[25]した。 
一方、副格子にまたがるクラスター多極子の考え方を応用し、結晶点群の既約表現で分類され

た磁気構造基底を生成するアルゴリズムを考案した[26]。非共線磁気構造を含む任意の磁気構造

を基底分解できることから、密度汎関数法による複雑な磁気秩序の探索安定性が大幅に向上し

た。 
さらに、スピン軌道相互作用によらないバンドの非対称スピン分裂や多様な交差相関応答の

新しい機構を提唱し、副格子ホッピング変調を表すボンド多極子とクラスター多極子による解

釈を与えた： (1) 共線反強磁性秩序による対称スピン分裂の機構 [27]、(2) 三角形状のユニット

をもつ結晶構造における 120°反強磁性秩序による反対称スピン分裂の機構[28]。この機構によ

り、有機反強磁性体を用いたスピン流生成の実現可能性を指摘した[29]。 
 

(6) 局所空間反転対称性の破れた系における超伝導 
主に D01 により発見された空間反転対称性を局所的に破る蜂の巣ネットワーク超伝導体

SrPtAs に関する理論的考察を行った。µSR 実験では転移温度以下において内部自発磁場が観測

されている。この結果と群論的考察[30]、および繰り込み群的手法を用いた理論計算を照らし合

わせると、dx
2
-y

2 + idxy型のカイラル d-波対が形成されている可能性が高い。カイラル d-波状態は

時間反転対称性を破るトポロジカルな超伝導状態であり、dxz + idyz型と dx
2
-y

2 + idxy型２つのタイ

プが存在するが、後者はこれまで発見されておらず、SrPtAs が初めての dx
2
-y

2 + idxy -波超伝導体

となる可能性が高い。ところが核磁気緩和率 T1
-1 は Tc 直下での大きなヘーベル・スリッターピ



ークと低温での熱活性的減衰を示し、また超流動密度 ns も低温で熱活性的な温度依存性を見せ

るなど、単一バンド模型では s-波状態を仮定しない限り説明できない実験結果が得られている。

そこで我々は SrPtAs の多バンド構造を考慮に入れ計算を行った[31]。その結果、dx
2
-y

2 + idxy -波状

態を仮定した場合でも、実験で観測された T1
-1や nsの振る舞いを説明できることを示した。よっ

て、dx
2
-y

2 + idxy-波状態はこれまで行われたうちでは全ての実験と矛盾しない唯一の状態というこ

とになり、現象論的観点からすれば、最も実現している可能性が高い状態と結論される。 
 また我々は、局所空間反転対称性の破れによる内因性スピン軌道相互作用と、カイラル d-波
ペアリングの両方を起源として、試料表面に自発スピン分極が生じることを示した[32]。カイラ

ル d-波状態はカイラル表面状態をトポロジカルにサポートするが、スピン軌道相互作用が表面

状態のスペクトルにスピン分裂を引き起こすため、スピン分極が生じる。これは表面自発スピン

分極の新たな機構といえる。このことから、渦糸の芯においてもスピン分極が発生することが期

待される。このような渦糸のフラックス・フローを考えると、誘起電場に対して垂直方向にスピ

ンが輸送されるため、新たな機構によるスピンホール効果が起こることとなる。 
 
研究期間中には博士研究員として、田端 千紘氏（2016 年 4 月〜2018 年 10 月。2018 年 11 月

より京都大学複合原子力科学研究所助教）、柳 有起氏（2016 年 4 月〜2018 年 11 月。2018 年

12 月より東北大学金属材料研究所助教）飛田 豊氏（2016 年 4 月〜2018 年 3 月。2018 年 4 月

より北海道科学大学講師）、植木 輝氏（2018 年 4 月〜2020 年 3 月。2020 年 4 月よりノース・ウ

エスタン大学博士研究員）の 4 名を雇用し、共同で研究を行った。 
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