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研究成果の概要（和文）：キラル磁性体YbNi3Ga9における圧力誘起価数転移に伴うらせん磁気秩序，さらに磁場
中での形成が期待されるキラルソリトン格子の観測を目標として，超伝導磁石に設置可能なX線回折用の小型ダ
イヤモンドアンビルセルを製作した．ヘリウムガス圧により，10GPaでも結晶性の劣化がない加圧を実現し，共
鳴X線回折実験を行った．また，反転心を持たない正方晶化合物EuIrGe3での反対称相互作用の観測，CeCoSiでの
構造相転移の発見，YbNi3Al9についてのスピン波励起の観測，EuNiGe3の磁場誘起磁気スキルミオン相における
ヘリシティ統合など，結晶対称性と磁気らせんヘリシティに関する研究の進展があった．

研究成果の概要（英文）：We made a compact diamond anvil cell for X-ray diffraction, suitable for 
installation in a superconducting magnet, with the aim of observing the spiral magnetic order 
accompanying pressure-induced valence transition in the chiral magnet YbNi3Ga9, and further, the 
expected formation of chiral soliton lattices in a magnetic field. We succeeded in applying pressure
 without crystal degradation even at 10 GPa using helium gas pressure, and conducted a resonant 
X-ray diffraction experiment. Additionally, we obtained more significant results than initially 
anticipated, including the observation of antisymmetric magnetic exchange interactions in the 
noncentrosymmetric magnet  EuIrGe3, discovery of a structural phase transition in CeCoSi, 
observation of spin wave excitations in YbNi3Al9, and helicity unification in the magnetic skyrmion 
phase of EuNiGe3 induced by a magnetic field.

研究分野： 磁性

キーワード： キラル磁性体　反対称相互作用　らせん磁気ヘリシティ　共鳴X線散乱　磁気スキルミオン格子　キラル
磁気ソリトン格子

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
電子のスピンや軌道運動が起源となって生じる磁性は本質的に量子力学的な現象である．電子自身がもつスピン
は，電荷と同様，素粒子としての一性質であり，電荷と違って周囲の空間とは本来無関係の存在である．ところ
が，実際の磁性体では周囲の空間対称性とは無関係ではなく，キラル磁性体で観測されるように，特定の巻き方
をもった様々ならせん構造を示す．本研究でいくつかの具体的な事例を集中的に研究し，特定の空間対称性をも
った固体物質中で電子スピンがどのように空間と関係しているかを実験的に観測し，明らかにすることができ
た．この研究がさらに進展することで，スピンと空間との関係性への理解が深まるものと期待される．

※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（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 

物質の構造に反転中心も鏡映面もなく，エネルギー的に等価でありながら右手系と左手系の

2種類の結晶が存在し得る磁性体がキラル磁性体である．生命の世界ではキラリティは極めて重
要な役割を担っており，DNAやアミノ酸などの活動に直接的な影響を与えている．物性物理に
おいても，酒石酸結晶の旋光性が左右の結晶形態で異なることをパスツールが発見して以来，物

質のミクロな内部構造の違いがマクロな動的性質の違いになって現れることが認識され，キラ

リティは重要な概念となっている． 

キラルな結晶構造を有する磁性体では，近年，非自明な秩序構造がマクロスケールで出現す

る創発的なスピン秩序形成が注目されている．立方晶 MnSiなど B20型結晶において渦巻き状
の磁気秩序ユニットが六方格子を組むスキルミオン格子(SkL)や，六方晶 CrNb3S6 における一
軸性のらせん磁気構造で``ひねり''（ソリトン）が周期的に配列したキラルソリトン格子(CSL)の
形成である．これまでは，SkLも CSLも d電子系遷移金属化合物でしか確認されていなかった
が，最近，同様な例が f 電子系でも相次いで発見されている．これらの現象の起源にあるのが，
対称性が低い結晶中でスピンや軌道の自由度が感じるねじれた相互作用，いわゆる

Dzyaloshinskii-Moriya (DM)の反対称相互作用である．これにより，右巻きらせんと左巻きらせ
んのエネルギー縮退が解け，一方の巻き方（ヘリシティ）を持ったらせん磁気構造が安定化する． 

f電子系では新物質の発見が相次いでおり，大原（名工大）らによって見出された三方晶空間
群 R32のキラル磁性体 Yb(Ni,Cu)3Al9では，磁場中共鳴 X 線回折によって，結晶キラリティと

らせんヘリシティの対応関係を明らかにすると同時に，磁場中で磁気 CSLが実現していること

が実証された．琉球大グループで研究が進められている EuTGe3系（I4mm, T=遷移金属）の一
つ EuNiGe3は，鏡映面はあるが反転中心はもたない．ゼロ磁場でらせん磁気秩序があり，磁化

過程に奇妙な中間相が現れる．これ

も類似の創発らせん構造の可能性が

高いが，ミクロな実験はなされてお

らず，全くの未開拓領域である．結晶

構造とは無関係（格子非整合）に磁気

エネルギー利得を最大にする構造を

とり得ることが，こうした創発的な

構造が現れるための重要な要素であ

り，異方性が弱いことが重要な鍵を

握っていると思われる． 
 
２．研究の目的 

研究が進む Yb(Ni,Cu)3Al9については，そもそも対称相互作用 Jijや反対称 DM相互作用の
ベクトル Dijの大きさが未知である．そのため，伝導電子媒介型相互作用を基礎とした，らせん

秩序や CSL形成に関する理論モデルのスタート地点が不明瞭な状況になっている．d，f電子系
で微視的機構も秩序形成のスケールも違っているのに，類似の創発的秩序形成が見られること

は，この現象における普遍性の存在を示している．ここに，どのようなスケーリングが成り立つ

のか，普遍性の鍵を握るパラメータは何か，という本質的な問いが生じる．結晶構造にキラリテ

ィがない場合でも創発的らせん構造が見られる現象の背景には，自然には本質的にらせんを好

む機構が潜んでいることが推測される．どのような機構でらせんが生み出され，どのような場合

に顕著に観測されるのだろうか． 

こうした問題に取り組むため，本研究では，近年新物質の発見が相次ぐ f 電子系らせん磁性
を広く対象とし，磁気キラルソリトン格子に代表される非線形で創発的ならせん磁気構造とそ

の動的状態を，放射光 X 線と中性子線を相補的に利用することでミクロに観測する．それによ

り，反対称 DM 相互作用や相互作用競合型の磁気フラストレーションをもたらすパラメータを

明らかにし，キラル結晶，Rashba型結晶，高対称結晶それぞれに対して，どのような機構でら

せん秩序形成へとつながっているのかを解明する． 
 



 
３．研究の方法 

Yb(Ni,Cu)3Al9 に対して中性子非弾性散乱による結

晶場励起の分散やスピン波分散の測定を行い，交換相互

作用 Jijや反対称相互作用 Dijを決定する．らせん発現

機構については，常圧下で Yb2+の非磁性状態にある

YbNi3Ga9 が，Yb3+への量子臨界圧力 9 GPa を超えたと

き，どのようならせん磁気構造，および磁場中での CSL

が出現するのかを圧力下磁場中共鳴 X線回折で観測し，

混成強度をパラメータとして，遍歴・局在二重性におけ

るらせん磁気相関の変化を探究する． 

鏡映面を持つが反転心を持たないEuTGe3系について

は，円偏光 X 線を駆使した磁場中共鳴 X線回折によって

磁場で誘起される創発的らせん秩序構造を観測し，その

機構解明に迫る． 
 

４．研究成果 

(1) キラル磁性体 YbNi3Ga9における圧力誘起磁気秩序の探索 

YbNi3Ga9は常圧では価数揺動状態にあって磁気秩序を示さない．しかし、圧力をかけること

で Yb 3価の磁気的状態が安定化し、Pc=9 GPa以上で磁気秩序状態が出現する。その臨界現象、

および磁性発現機構に興味が持たれている。10 GPa以上になると磁気転移温度 5 Kの安定した

磁気秩序相が現れる。また、圧力誘起磁気秩序相の磁気相図からは、YbNi3Ga9 においても

YbNi3Al9 系と同様なキラル磁気ソリトン格子の形成が強く示唆される．磁性が発現する際には

DM 相互作用に起因するキラル磁性特有のらせん磁性およびキラル磁気ソリトン格子が形成され

ると期待される。本研究では，単結晶を用いた圧力下での放射光共鳴 X線回折により、YbNi3Ga9

における圧力誘起らせん磁気秩序を観測し、らせんの波数の圧力依存性や温度依存性を明らか

にすることを目的とした。 

9 GPa以上で生じる磁気反射は、YbNi3Al9と同様、波数ベクトル(0, 0, q)に観測されると予

想される。反射強度を稼ぐため、DACのキュレット面に試料の c面が平行になるように設置する

ことで、照射面積を大きくとり有効体積も稼げると考えて、透過配置での観測を試みた。吸収係

数から計算される試料の最適厚さは約 15 µmであり、この厚さまでは研磨治具を使って、顕微鏡

で随時厚さ確認をしながら手作業で研磨した。そして、最終段階で試料が自然に割れたり、ナイ

フで軽く触れるだけで割れたりした試料の中から、幅が 60~70 µm 程度の適当な大きさのものを

選別した。 

低温磁場中での X 線回折実験のために製作した小型 DAC を下図に示す。これは高圧下での

XMCD実験用に用いられていた DACを X線回折用に改良し、60°の開口角を上流と下流にもたせ、

最大回折角 60°での実験ができるようにしたものである。直径 23 mmで、内径 30 mmの超伝導

マグネット内に設置できるサイズになっている。Ybの L3 吸収端 8.94keVの X 線を十分に透過す

るよう、厚さ 1 mmのダイヤをアンビルとして取り付け、単結晶試料と圧力測定用のルビーを設 

       



置した。ガスケットには厚さ 55 µmのレニウムを使用し、初期ガスケット径は 210 µmである。

ヘリウムガスを圧力媒体として DACに封入する作業は SPring-8の専用設備を用いて行った。 

単結晶で磁気回折信号を探索する共鳴 X 線回折実験で最も重要なポイントが、試料の結晶性

の劣化なしに加圧がされていることである。結晶性の劣化は磁気回折ピークの観測にとって最

大の悪条件となる。そのためのヘリウムガス加圧であり、10.5 GPaでの結晶性を確認した結果

が図（右）のロッキングスキャンである。半値全幅が 0.0315°という鋭いピーク形状を維持し

ており、常圧での結晶性がそのまま、全く劣化せずに保たれていることがわかる。強度面でも、

途中にアッテネータ 1 mmを入れた状況で 8000 cps近いカウント数が得られており、5~6 桁弱い

磁気反射の観測に十分期待が持てる状況を作ることができたと評価できる。結果としては、

YbNi3Ga9 で圧力誘起の磁気回折ピークを観測することはできなかったが，圧力下実験での技術

的蓄積が多く得られた。 

 

(2) キラルらせん磁性体 YbNi3Al9における結晶場波動関数 

中性子非弾性散乱により，キラルな結晶構造を持つらせん磁性体 YbNi3Al9における結晶場励

起の観測を行った．決定された Ybの結晶場固有関数を示す．三軸分光器を用いて中性子非弾性

散乱実験を行い，非弾性散乱スペクトルの解析に加えて，磁化，磁化率，比熱などの物性データ

も説明できるような結晶場固有関数を決定した．測定に用いたのは当研究室で育成した単結晶

の小片多数を集めたものである．鏡映対称面も反転対称中心も存在しないキラルな結晶構造で，

通常の対称型磁気交換相互作用に加えて，Dzyaloshinskii-Moriya型の反対称磁気相互作用が働

くことで，巻き方が一つに定まったらせん磁気秩序が現れる．Yb(Ni1-xCux)3Al9 では，磁場下

でキラル磁気ソリトン格子が出現する．こうしたキラル磁性を考える上での基礎となる結晶場

波動関数がこれまで未解決であったが，本研究によってこれが明らかになった．それによると，

結晶場基底状態は |±7/2> と |∓5/2> を 1:1で重ね合わせた単純な形で，第一励起状態もそれ

と直交した同じ形のものである．これが低温・低磁場領域で c面内を容易面とする異方性をもた

らしており，高温・高磁場では c軸が容易軸になる起源であることがわかった． 

 

 

(3) キラル磁性体におけるらせん磁気秩序と電気四極子秩序の競合 

三方晶系の 1軸性キラル磁性体 DyNi3Ga9における多段逐次相転移の機構が明らかになった．

多段相転移が格子非整合ならせん磁気秩序(TN'<T<TN)，格子整合ならせん磁気秩序(TN''<T<TN')，

強四極子秩序によって誘起される単斜晶系への転移とキャント強磁性を伴う q=0 の反強磁性秩



序（T<TN'')によるものであることが共鳴 X 線回折によって明らかになった．大きな軌道角運動

量(L=5)とスピン角運動量(S=5/2)による巨大角運動量(J=15/2)をもち，磁気双極子だけでなく大

きな電気四極子自由度ももつキラル磁性体で，Dzyaloshinskii-Moriya相互作用による格子非整

合ならせん磁気秩序と格子整合な強四極子秩序は相矛盾する秩序であるが，これらがどのよう

に競合し，秩序が移り変わるのか，マクロ物性ではよくわからなかったミクロな機構が明らかに

なった．秩序モーメントが小さな転移温度直下では結晶場異方性が弱いため，DM 相互作用によ

るらせん秩序が実現するが，秩序モーメントが発達する低温では四極子秩序が支配的となって

らせん秩序は消える．一方，強い反強磁性交換相互作用は全温度領域で強く働き，らせん秩序相

では ab面内の最近接 Dyモーメントが反強磁性的に結合したまま，c軸方向にらせんを描いて伝

播するという，新奇な構造をもたらすことが明らかになった． 

 

(4) 反転中心をもたない磁性体 EuIrGe3におけるサイクロイド磁気構造 

正方晶希土類化合物 EuIrGe3 の結晶構造には反転中心が存在しない．c 軸を含む鏡映対称面

は存在しており，キラルではない．しかし，c軸に垂直な鏡映面がないため，c軸方向に極性を

もった結晶構造であると言える．このような空間に S=7/2のスピンを並べると，どのような磁気

構造で安定化するだろうか．Euの 4f電子スピンはスピン軌道結合を介して周囲の 3次元空間の

対称性を感じ取っており，それが磁気構造に反映されているはずである．その関係を探るという

観点でこの物質の磁気構造を調べてみた．ほぼ等方的な S=7/2の磁性体でありながら，TN=12.2 

K, TN'=7.0 K, TN*=5.0 Kと，3 段階もの逐次相転移を示すのも不思議である．J-PARCの SENJU

を使った中性子磁気回折，KEK-PF BL3Aでの共鳴 X線回折を駆使して各相での磁気構造を特定し

た．その結果，TNで c軸方向に波数(0, 0, 0.792)で伝播する縦波サイン波型構造，TN'で波数

(0.017, 0, 0.8)となって ac面内で回転するサイクロイド構造，TN*でサイクロイド面が 45度

回転して波数(0.012, 0.012, 0.8)のサイクロイド構造になることがわかった． 

さらに，結晶構造に反転対称性がある場合は，巻き方はどちらであってもエネルギーに差は

なく，両者がドメインを形成して共存するのだが，反転対称性をもたない EuIrGe3 では，

Dyzaloshinskii-Moriya型の反対称交換相互作用のため，サイクロイドヘリシティの縮退が解け，

片方に決まるはずである．実験でそれを確かめた．円偏光 X 線を使った共鳴 X線回折によって，

4 つの q ベクトルに対応するサイクロイド磁気ドメインがそれぞれ固有のヘリシティを有して

いることが確認された．しかも，それらのヘリシティはこの結晶構造がもつ C4vの対称性（4回

対称軸の c軸を含む鏡映面が 4 枚）をそっくり反映したものになっており，反対称相互作用が確

かに働いた結果であることも明らかになった．円偏光を使ったこの実験は KEK-PF放射光施設の

BL3A に設置された移相子システムを利用して行った．波数ベクトルをほんのわずかだけ c 軸か

ら傾けることでサイクロイド磁気構造を作るのはなぜだろうか．結晶格子とどのような相互作

用をしているのだろうか．磁気構造がわかったことで，次の新たな疑問が生まれている． 
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