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研究成果の概要（和文）：本研究では、無機化合物の結晶構造の制御可能な合成手法を開発し、無機カイラル磁性体の
結晶と磁気構造のカイラリティ結合の検証を行うことを目的として研究を行った。得られた成果は大まかに2つに分け
られる。第一に、無機カイラル結晶の結晶構造のカイラリティを制御した大型単結晶育成に成功した。第二に、カイラ
ル磁気秩序の観測に成功した。粉末中性子回折測定によりCrTa3S6が数百nmもの周期を持つらせん磁気構造を形成する
ことが判明した。また、偏極中性子回折測定において、磁場中において高次の磁気衛星反射がMnSiで観測された。これ
により本物質はカイラル磁気ソリトン格子を形成することが判った。

研究成果の概要（英文）：We investigated a new asymmetric synthesis method which can be applied to inorgani
c materials, and interplay between crystallographic and magnetic chirality. Our obtained results can be ca
tegorized to 2 parts. The first one is an asymmetric synthesis for getting larger single crystals. We have
 developed an asymmetric synthesis method as stirring crystallization. With optimizing growth condition, w
e succeeded in growing 10 times larger single crystals. The second one is observation of chiral magnetic s
tructures. We succeeded in observing magnetic satellite peaks in ferromagnetic CrTa3S6 by means of powder 
neutron diffraction technique. As the helimagnetic period is over 20 nm, this compound can be chiral helim
agnetic. We also succeeded in observing chiral magnetic soliton lattice in MnSi by means of polarized neut
ron diffraction technique. As we observed higher harmonics, it forms the chiral magnetic soliton lattice u
nder an applied magnetic field.
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１．研究開始当初の背景 
	
 カイラリティ (キラリティ) とはギリシア
語で掌を意味し、右手と左手の関係のように
鏡像関係を示し、対掌体と呼ばれる。タンパ
ク質、アミノ酸、DNAなどの分子構造は全て
片方のカイラリティで構成されており、カイ
ラリティという概念は有機化学の分野では
大変重要な研究対象であるが、カイラルな空
間群を有する無機化合物は天然には稀にし
か存在しない上、結晶構造のカイラリティ制
御が困難であることが問題となっている。 
	
 磁気的カイラリティは、磁性体において、
右巻きもしくは左巻きのスピン配列を取る
ことにより、異なるカイラリティのスピン構
造として定義される。らせん磁気構造の右巻
きもしくは左巻きの磁区のみを自発的に生
成することは、交換相互作用のみではエネル
ギー的に困難である。しかし、カイラルな結
晶構造を有する物質においては、交換相互作
用と Dzyaloshinskii-Moriya (DM) 相互作用が
拮抗することにより、片巻のみの単一磁区を
有するカイラルらせん磁気構造が自発的に
生成される。しかし、結晶構造のカイラリテ
ィ制御が極めて困難であり、ほぼ全ての無機
化合物で試料内に左右のカイラリティドメ
インが混在したラセミ双晶が形成される。よ
って、あるカイラリティドメインで片巻の単
一磁区が形成されたとしても、試料全体では
左右両方のらせん磁気構造ドメインが混在
することとなる。さらに、カイラルらせんの
ピッチ角度が小さいため、偏極中性子回折法
では基本反射と磁気衛生反射の分離が困難
である。以上のことから結晶構造とらせん磁
性のカイラリティ結合に関する実験的な検
証はほとんどなされておらず、殆ど手つかず
のまま放置されている。つまり、合成手法及
び検出手法の両方に問題があることが、本研
究の遂行をより難しくしているのが現状で
ある。 
 
 
２．研究の目的 
	
 本研究の目的は、無機化合物の結晶構造を
制御出来る合成手法を開発し、無機カイラル
磁性体の結晶構造と磁気構造を実験的に検
証することであった。 
 
 
３．研究の方法 
上記で挙げた各目的に対し、以下の方法を用
いて研究を行った。 
 
(1) カイラル磁性体の大型単結晶育成 
	
 我々が開発した撹拌法により、水溶性カイ
ラル磁性体において結晶カイラリティを単
一にした単結晶試料の育成が可能となった。
この撹拌法は、試料サイズの小ささが問題と
なっているため、さらに育成条件の最適化を
行うことで、より大型単結晶試料の育成を試
みた。 

 
(2) 結晶と磁性のカイラリティ結合の検証 
	
 結晶構造のカイラリティが磁気構造のカ
イラリティと結合しうるかを実験的に検証
するために、磁化測定・中性子回折測定を実
施した。 
 
 
４．研究成果 
(1) カイラル磁性体の大型単結晶育成 
	
 これまでの撹拌法に再結晶化の手法を応
用することで、無機カイラル磁性体 CsCuCl3
において、単一の結晶カイラリティドメイン
を保持したまま、10倍以上の体積の単結晶を
得ることに成功した。今後、本物質の偏極中
性子回折測定を行い、結晶と磁性のカイラリ
ティ結合を検証する。 
 
 
(2) 結晶と磁性のカイラリティ結合の検証 
	
 本研究で得られた成果を大まかに２つに
分けて以下に記す。 
 
① TM3S6の長周期らせん磁気構造の検出 
	
 六方晶無機磁性体 TM3S6 (T = 遷移金属, M 
= Nb and Ta)は、Tと Mの組み合わせにより
多彩な磁性を示すことが知られている。我々
は、超高分解能粉末中性子回折測定を
J-PARC, Super HRPD (BL08)で実施し、これま
で強磁性体として考えられてきた CrTa3S6の
磁気衛星反射の観測し、200Åを超えるらせん
磁気構造を形成することを発見した[図 1]。今
後、本物質の単結晶試料を育成し、磁化測定
及び偏極中性子回折測定を行い、結晶と磁性
のカイラリティ結合を検証する。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 1 CrTa3S6の超高分解能中性子回折測定。 
	
 	
 図中矢印が磁気衛星反射を示す。 
 
② MnSiのカイラル磁気ソリトン格子の観測 
	
 立方晶無機磁性体 MnSi はカイラルな結晶
構造を有し、[1,1,1]とその等価な方向にカイ
ラルらせん磁気構造を有することが知られ
ている。我々は、本物質において結晶構造を
左手系に制御した単結晶試料を育成した。磁
化測定を実施したところ、カイラル磁気ソリ
トン格子形成に起因する磁化異常の観測に
成功した。また、磁場中偏極中性子回折測定
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を実施した。印加磁場方向に平行ではないら
せん磁気構造ドメインにおいて、らせん磁気
構造形成による磁気衛星反射に加え、高次の
磁気衛星反射を観測した[図 2]。これにより、
カイラル磁気ソリトン格子が形成されてい
ることが判明した。また、これらの磁気衛星
反射の偏極率を評価したところ、らせん磁気
構造及びカイラル磁気ソリトン格子は左巻
きで有り、左手系結晶構造と結合しているこ
とが判明した。今後、右手系結晶構造を有す
る MnSi の単結晶試料を育成し、逆手系の試
料の結晶と磁性のカイラリティ結合を検証
する。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 2 MnSiの偏極中性子回折測定。図中矢印 
	
 	
 が磁気衛星反射を示す。 
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