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研究成果の概要（和文）：結晶構造に空間反転対称性を持たない固体中においては、電子は「奇パリティ多極
子」と呼ばれる特異な自由度を持ちうる。本研究では、この奇パリティ多極子の一種である「電気トロイダル四
極子」の秩序に起因する「電流誘起格子歪み」を観測することを目的とし、空間反転対称性を持たない金属磁性
体に対する実験的検証を行った。研究期間中に、独自に電流誘起格子歪み測定システムの構築を行い、対象物質
の低温秩序状態において、電気トロイダル四極子秩序に関連すると考えられる電流・磁場誘起格子歪みが発現し
ている可能性があることを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：In solids without space inversion symmetry, electrons can have degrees of 
freedom of odd-parity multipoles. In this study, thermal expansion measurements were carried out in 
some metallic magnets without the inversion symmetry to investigate a current-induced lattice 
distortion due to an ordering of electric toroidal quadrupole (ETQ), a type of the odd-parity 
multipole. The results of these measurements suggest a possibility of occurrence of the current- and
 magnetic field-induced lattice distortion.

研究分野：強相関電子系

キーワード： 奇パリティ多極子　電気トロイダル四極子　交差相関応答　電流誘起格子歪み

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で対象としたのは結晶構造に空間反転対称性を持たない金属磁性体である。そこで電子が持ちうる「奇パ
リティ多極子自由度」の研究は、固体物性分野において近年特に注目されている主題の一つである。また、それ
に起因する交差相関応答などの機能物性は応用分野への発展も期待されており、奇パリティ多極子の実験的検証
は急務の課題である。本研究で得られた新たな実験手法の開発や交差相関応答に関する知見は、今後の固体物性
研究のさらなる進展に繋がるものである。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
固体中における多彩な秩序状態は一般に、電荷・磁荷分布の異方性を特徴づける「多極子」で

表現することが出来る。特に、結晶構造に空間反転対称性を持たない固体中では、空間反転操作
に対して奇の対称性（パリティ）を持つ多極子（＝奇パリティ多極子）が秩序し、通常の金属で
は発生しえない物理応答、例えば電流印加によって誘起される磁化（電流磁気効果）や結晶格子
の歪み（磁気圧電効果）の発現が期待される。このような物性応答における入出力の時間・空間
反転の偶奇性が異なる非対角応答は「交差相関応答」と呼ばれる。しかし、個々の物質、特に金
属磁性体における奇パリティ多極子秩序の実験的検証は、交差相関応答の観測手法の開発を含
め、まだまだ発展途上の段階にある。 
 
２．研究の目的 
 金属磁性体における奇パリティ多極子秩序の可能性を検証するために我々が着目した金属化
合物が、注目する原子サイトに局所的に空間反転対称性を持たない 5d 電子系化合物 Cd2Re2O7お
よび 4f 電子系化合物 CeCoSi である。これらの物質における低温秩序状態は、奇パリティ多極子
の一種である「電気トロイダル四極子（Electric Toroidal Quadrupole: ETQ）」の秩序状態とみなせ
ることが理論的に指摘されている[1,2]。さらに、この奇パリティ秩序状態下では電流誘起の結晶
格子の歪み（＝磁気圧電効果）が発現する事も同時に予言されている。そこで、本研究ではこれ
らの物質における低温秩序下における磁気圧電効果を実験的に検証することを目的とした。 
また、その他の局所的に空間反転対称性を持たない金属化合物においても、奇パリティ多極子

秩序に起因した特異な電子状態の可能性を調査することも合わせて目的とした。 
 
３．研究の方法 
 Cd2Re2O7および CeCoSi における ETQ 秩序に起因する磁気圧電効果の観測を行うために、本
給課題ではまず極低温・強磁場・電流環境下での高精度熱膨張測定を可能とする「多重環境下熱
膨張測定システム」の構築を行った。熱膨張測定には市販の歪みゲージを用いた 2 ゲージアクテ
ィブダミー法を採用し、低温や強磁場の発生には主にカンタムデザイン社の Physical Property 
Measurement System(PPMS)を用いた。測定に用いた単結晶試料については、Cd2Re2O7は東大物性
研・平井氏（現名古屋大学）、CeCoSi は富山県立大・谷田氏よりご提供いただいた。 
 
４．研究成果 
（１）Cd2Re2O7における磁気圧電効果の検証 

パイロクロア構造を有する 5d 電子系金属化合物
Cd2Re2O7（立方晶）は Ts1 = 202 K、Ts2 = 120 K でそれぞれ
異なる内部構造を持つ正方晶への逐次構造相転移を起こ
す[3]。これらの転移に伴う Re 原子の変位は、Re サイト間
ホッピングを多極子として取り扱うとそれぞれ Gv型と Gu

型の強的 ETQ 秩序とみなすことが出来る[1]。これらの低
温秩序構造下では、以下の式で表すことが出来る電流・磁
場誘起格子歪みの発現が期待される[1]。 

εij = dijkl Jk Bl 
ここでε は格子歪み、d が応答テンソル、J が印加電流、B
が印加磁場である。 
本研究では、上述の独自に開発した多重環境下熱膨張測定システムを用い、電流・磁場を印加

した状態での格子歪みの観測を試みた。その結果、ETQ 秩序に関与すると考えられる電流・磁
場誘起格子歪みが観測された。現在、その再現性を確認するための追試実験を行っているところ
である。 

 
（２）CeCoSi における磁気圧電効果の検証と基本物性測定 

CeCoSi（正方晶）は、Ce-4f 電子が To ~ 12 K で秩序変数が未決定の“隠れた秩序“を、TN = 9 K
で反強磁性秩序を起こす[4]。もしこの隠れた秩序が Ce サイトにおける反強電気四極子秩序であ
るならば、Ce サイトの局所空間反転対称性の破れのために系全体で見れば強的な ETQ 秩序が起

図１：Cd2Re2O7の結晶構造 



きているとみなすことが出来る[2]。その場合
にも、先述したものと類似の磁気圧電効果の
発現が期待される。そこで本研究課題では、
CeCoSi における磁気圧電効果の検証を行っ
たが、これまでのところ隠れた秩序、反強磁
性秩序のどちらの状態においても電流誘起
格子歪みの発現を示唆する結果は得られて
いない。研究期間中に他の研究グループから
報告された隠れた秩序相における結晶構造
は当初想定した正方晶ではなく、より低対称
の三斜晶であることが明らかになっている
[6]。今後は、この明らかになった結晶構造を
基に本系の交差相関応答について再考する
必要がある。 
 本研究では CeCoSi の交差相関応答の検証と合わせて、本系の隠れた秩序解明のための単結晶
を用いた磁場中基本バルク物性測定（電気抵抗、磁化、比熱、熱膨張）も行った。これにより、
本系の特異な低温秩序状態の電気的・磁気的特徴が明らかになってきた。また、これらの測定か
ら各結晶主軸方向に対する詳細な磁場－温度相図を作成し、[100]方向に磁場を印加した場合に
のみ隠れた秩序相に磁場誘起相が存在することを明らかにした[5]。我々の作成した磁気相図は
本系の隠れた秩序解明の、ひいては奇パリティ多極子秩序とそれに起因した交差相関応答の可
能性を議論するための、今後の研究における土台となるものである。 
 
（３）RBe13系化合物におけるヘリカル磁気秩序 

近年、ヘリカル秩序はスキルミオンやカイラル
ソリトンなど特異な物性現象が起きる舞台とし
て注目が集まっている。異方的超伝導体 UBe13に
代表される RBe13系化合物（R:希土類）は立方晶
の結晶構造を持ち、R イオンサイトに局所的に空
間反転対称性を持たない金属化合物である。過去
の研究より重希土類系 RBe13では共通して、低温
でプロパーなヘリカル秩序（秩序波数方向とモー
メントの向きが垂直）を示すことが知られている
[7]。  
本研究では、局所的に空間反転対称性を持たな

いヘリカル磁性体としての興味から、これまであ
まり研究が進んでいなかった軽希土類系 RBe13の
磁性について調査を行った。まず GdBe13の単結晶試料を用いた研究から、本系のプロパーヘリ
カル秩序が RKKY 相互作用と磁気双極子－双極子間相互作用により説明できることを明らかに
した[8]。さらに、SmBe13 の低温磁気秩序構造は重希土類系のようなプロパーヘリカル秩序では
なく、ヘリカル面が傾いた秩序構造であること、またそれが結晶場磁気異方性に起因している可
能性を指摘した[9,10]。 
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図 2：CeCoSi の(左)結晶構造 [4]と(右)磁場[100]
に対する磁場－温度相図[5] 

図 3：(左)RBe13 の結晶構造と(右)SmBe13

で予想される傾角ヘリカル秩序[10] 
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