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Gd化合物で見つかった新種の電子スピン秩序現象—スピン三量体のらせん秩序—
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1. はじめに
物質中の電子が互いに相互作用し，自発的な秩序構造が

創り出される協力現象は実に多彩である．電子のスピンが
同じ向きにそろう強磁性秩序や，互いに逆向きにそろう反
強磁性秩序は，秩序構造自体は単純であっても，その起源
となる電子間相互作用の詳細に立ち入ると，価電子軌道を
媒介とする超交換相互作用であったり，伝導電子を媒介と
するルーダーマン-キッテル-糟谷-芳田型 (RKKY)相互作
用であったり，物質によって，また結晶構造によって，実
に多種多様な相互作用の機構がある．一方で，三角格子や
カゴメ格子，あるいはパイロクロア格子のような格子上に
スピンが配置され，反強磁性相互作用が働く場合，磁気フ
ラストレーションという制限が加わることで，立方格子や
正方格子のような対称性の高い結晶格子では見られない意
外な側面が見えてくることがある．低温まで秩序が抑制さ
れてスピン液体状態が形成されたり，秩序が起こる場合で
も，たとえば三角格子では全体のつじつまを合わせようと
互いに 120度の角度を保った秩序構造が形成されたり，磁
場中においても，単純な予想を覆す意外な秩序構造が量子
効果によって現れたりする 1)．

d電子系酸化物絶縁体でしばしばみられるように，複数
の磁性イオンが磁気的なクラスターをなし，スピン多量体
を形成する場合もある．たとえば，CuGeO3におけるスピ
ン二量体 (dimer)形成がその典型であろう 2, 3)．Cuが作る
1次元鎖で隣り合う Cuの S = 1/2スピンがペアとなって
S = 0の非磁性基底状態を形成することでエントロピーを
ゼロにする相転移がおこる．SrCu2(BO3)2は 2次元直交ダ
イマー系と呼ばれ，結晶構造の段階で 2個の Cuがペアを
組んだ形になっており，これが低温で S = 0のスピン二
量体を形成する 4)．また，La4Cu3MoO12という物質では，
Cu原子が三角クラスターをなしており，反強磁性相互作
用で結ばれた 3つの S = 1/2スピンによる三量体 (Trimer)
が低温で形成される 5)．
このような多量体の自己形成は d電子系酸化物絶縁体で

は多くの例がみられるものの， f 電子系希土類化合物では
非常に稀である．唯一と言ってもよい例が YbAl3C3 にお
けるスピン一重項形成であろう 6, 7)．三角格子をなすYb3+

(L = 3, S = 1/2, J = 7/2)の f 電子状態が結晶場で二重項
基底状態となり，それらが低温でペアを組んで二量体を形

成することで一重項基底状態となる．なぜ f 電子系で多
量体形成が起こりにくいのかといえば，伝導電子が長距離
の磁気相互作用をもたらすためであろう．短距離相互作用
によって局所的なクラスターを形成するより，長距離相互
作用によって遠方までの相関を発達させた秩序を選ぶのだ
と考えられる．
今回紹介する Gd3Ru4Al12 は，このように稀有な中でも

初めての f 電子系スピン三量体物質である．通常，スピン
多量体というのは量子効果が重要な働きを担っているもの
で，上で紹介した例はいずれも S = 1/2，またはそれと等
価とみなせる系で実現している．ところが，Gd3+のスピン
は S = 7/2という大きな値を持ち，量子スピンと呼ぶには
かなり大きい．それにもかかわらず，合成スピン S = 21/2
という量子力学的状態を形成するという意味では，ある種
の驚きをもたらすものといえよう．さらに，S = 21/2と
なった三量体が三角格子をなし，それが低温で秩序化する
とき，単純な想像から予想される 120度構造ではなく，ら
せん秩序となる．Gd3+の合成軌道角運動量 Lは 0である
ため，結晶場による磁気異方性が弱く，これは純粋に磁気
相互作用を反映した秩序であると考えられる．

2. Gd3Ru4Al12 におけるスピン三量体形成
図 1にGd3Ru4Al12の結晶構造（六方晶空間群P63/mmc）

を示す．z = 1/4と z = 3/4にGd3Al4の層，z = 0と z = 1/2
にRu4Al8の層があり，c軸方向に磁性層と非磁性層が並ん
だ積層構造になっている．Gd3Al4 の層を c軸方向からみ
ると，Gdが作る格子はカゴメ格子を少し変形させた形に
なっていることがわかる．原子間距離 d1と d2が等しけれ
ば完全なカゴメ格子であるが，d1 < d2 であることによっ
て，最近接 Gdからなる三角クラスターが三角格子をなす
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Fig. 1. Gd3Ru4Al12 の結晶構造.

1



J. Phys. Soc. Jpn. FULL PAPERS

構造になっている．この物質系は他の希土類についても化
合物が育成されており，主に磁気フラストレーション効果
の観点から物性が研究されている 8–14)．

Gd3Ru4Al12 についても多結晶試料を用いた物性報告は
既にあったが，詳しい解釈にまでは至っていなかった 15)．そ
こで，単結晶試料を育成して基礎物性を詳細に測定し，検討
した結果，最近接のGdによる三角クラスターで S = 21/2
のスピン三量体が形成されているのではないかとの解釈に
達した 16)．まずは，この結果について簡単に紹介しよう．
図 2に示すのは，磁化率と逆磁化率の温度依存性であ

る．破線は Gdのスピンを S = 7/2とみなしたときの逆磁
化率の傾きを表す．150 K以上の高温領域では，逆磁化率
がこの傾きによく一致していることから，Gdのスピンは
S = 7/2として振る舞っており，また，ワイス温度が 64 K
であることから，強磁性相互作用が働いていると考えられ
る．しかし，130 K付近から低温では，1/χが破線から外
れていき，最終的には約 18 Kで反強磁性秩序を示す．こ
の約 130 K以下での 1/χの傾きを，3個のGdが S = 21/2
の合成スピンを形成したものと仮定して計算した逆磁化率
（一点鎖線）と比較してみると，よく一致しているように
見える．これがスピン三量体の第一の根拠であるが，これ
だけで結論づけるのは難しいだろう．そこで，図 3に示す
磁気比熱から磁気エントロピーを見積もってみると，磁気
転移温度で Gdモルあたり (1/3)R ln 22に近い値をとるこ
とがわかる．高温では R ln 8が得られるので，この結果は，
磁気秩序を起こしているのは S = 21/2となった Gd三量
体であることを強く示唆している．
より定量的な考察をするため，三量体のモデルハミルト

ニアンとして，

H = J(S1 · S2 + S2 · S3 + S3 · S1)
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Fig. 2. Gd3Ru4Al12 の磁化率 χ と逆磁化率 1/χ の温度依存性.16) 破線
は Gd スピンを S = 7/2 とみなしたときの逆磁化率の傾き，一点鎖線は
3つの Gdからなるクラスターを S = 21/2の強磁性三量体とみなしたと
きの逆磁化率の傾きを表す．実線はスピン三量体モデルの固有状態を厳
密に求めて計算した逆磁化率の温度変化．

を考えてみる．簡単のため，Gdクラスター間の相互作用
は無視する．J として強磁性的な 13.5 Kを仮定し，固有
状態を求めると，基底状態は S = 21/2の 22重項，第 1励
起状態は S = 19/2の 20重項で固有エネルギー ε1 = 141.8
K，第 2励起状態は S = 17/2の 18重項で固有エネルギー
ε2 = 270 Kのようにエネルギー準位が分かれ，最高準位
は S = 1/2で ε10 = 810 Kとなる．これを基に磁化率と比
熱を計算すると，図 2と図 3に示す実線のようになる．こ
れは見事な一致と言ってよいだろう．約 100 Kにみられる
ブロードな比熱のピークは，分裂したエネルギー準位によ
るショットキー比熱である．S = 7/2のような巨大スピン
であってもちゃんと量子力学に従った合成スピン状態を形
成するという事実はちょっとした驚きである．

3. 共鳴 X線回折による 2段逐次相転移の観測
約 18 Kでの転移をより詳細に測定すると，H//aでは

18.5 K，H//cでは 17.5 Kで磁化率が折れ曲がり，c面内
成分だけが秩序化した中間相があることがわかる．比熱の
挿入図にも示されているとおり，たしかにこの転移は 2段
階の逐次相転移である．次は，これら中間相と低温相でど
のような磁気秩序構造が実現しているのか，実験的に明ら
かにしたい．
磁気構造を調べる手段といえば中性子磁気回折である．

ところが，Gdは 49700 barnという巨大な中性子吸収断面
積を持つ元素であり，同位体で育成した試料で実験しな
いかぎり，中性子で磁気回折ピークを観測することは極め
て困難である．一方，X線には特定の元素だけ極端に条
件が悪いといった特徴はない．また，共鳴散乱という手法
を用いることで，磁気モーメントや電子軌道の秩序構造
も，中性子回折と似た感覚で測定することができる 17–19)．
次に，共鳴 X線散乱・回折について簡単に説明したのち，
Gd3Ru4Al12 でどのように磁気構造が観測されたかを紹介
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Fig. 3. Gd3Ru4Al12 の比熱 Ctotal と，格子比熱として La3Ru4Al12 の比
熱を差し引いた磁気比熱 Cm の温度依存性.16) 実線はスピン三量体モデル
の固有状態を厳密に求めて計算したショットキー型磁気比熱の温度変化．
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する 20, 21)．

3.1 共鳴 X線散乱・回折
物質中における X線の散乱は電子と電磁波との相互作

用によって起こり，主として 3つの散乱項からなる．第 1
に，電荷に対して電場が直接作用することで起こる通常の
トムソン散乱があり，この散乱振幅は電子密度分布をフー
リエ変換した ρ(κ)に比例する．κ = k′ − kは X線の散乱
ベクトルである．結晶構造を調べる手段として一般に用い
られているのがこの散乱項による回折である．第 2に，電
子のスピンや軌道磁気モーメントと電磁場との相互作用に
よって生じる磁気散乱がある．ただし，これは放射光の高
強度X線を使えば観測可能であるものの，一般に強度は弱
い．そして第 3が，X線のエネルギーが原子のエネルギー
準位差 (吸収端)に近くなったときに起こる共鳴散乱であ
る．内殻電子が外殻の非占有軌道に励起されて中間状態と
なり，再び初期状態に戻るときに同じエネルギーの X線
を放出することで散乱が起こる．一般には電気十六極子ま
での多極子自由度に関する感受率があるが，ここで興味が
あるのは磁気双極子による共鳴散乱である．波数ベクトル
k，偏光ベクトル εの入射X線が，磁気モーメント mによ
る散乱でそれぞれ k′, ε′ となる場合の E1遷移 (2p ↔ 5d)
による共鳴散乱の散乱振幅 Fεε′ は次のように表される．

Fεε′ = α(ω)(ε′ × ε) · m (1)

ここで，α(ω)はエネルギー依存性を表し，単純には 1/(ℏω−
∆+ iΓ)の形をしていると考えてよい．∆が共鳴エネルギー
である．(1)で重要なのは，エネルギーを ∆に合わせるこ
とで，中間状態を形成する不完全殻の電子軌道だけを選択
的に観測できる点だ．磁気秩序や軌道秩序のように，特定
の電子軌道の電子が秩序化した状態の観測に威力を発揮
する．
例えば，以下で述べるGdの L3吸収端を使った E1遷移

での共鳴散乱では，Gdの 2p3/2軌道の電子を 5dに励起す
るプロセスを観測する．磁性を担っているのは 4 f 電子で
あるから，E1遷移では，交換相互作用によって 5d軌道に
生じたスピン分極を観測することで間接的に 4 f を観測す
ることになる．
実験で観測するのは上記の散乱波が強め合って生じる回

折ピークである．電子系が逆格子ベクトル τで表される周
期構造を持っているとき，ブラッグ条件 τ = k′ − kを満た
せば，その周期構造からの回折ピークが観測される．回折
強度のエネルギー依存性や散乱前後での偏光状態の変化を
調べ，Fσσ′ , Fπσ′ , Fσπ′ , Fππ′ の 4つについて，できるだけ
多くの情報を得て，モデル計算との比較から電子系に生じ
た秩序変数（スピン，軌道，多極子）を同定し，その周期
構造を調べるのが共鳴 X線回折である．

3.2 実験
低温磁場中での共鳴X線回折実験は，つくばにある高エ

ネルギー加速器研究機構 (KEK)放射光実験施設の BL-3A
で行った．このビームラインでは，通常の 4軸回折計を用
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Fig. 4. (a) 共鳴 X 線回折実験の配置図．(b) 散乱ベクトル (2, 2 + q, 0)
での磁気ブラッグ回折強度のエネルギー依存性 20)．入射 X線は σ偏光．
(c) 共鳴エネルギーにおける磁気ブラッグ回折強度のアナライザー角度
ϕA 依存性．入射 X線は π偏光．ϕA = 0◦ のとき π-σ′，ϕA = 90◦ のとき
π-π′ 散乱過程を観測する．

いた無磁場での実験のほか，縦磁場 8テスラの超伝導マグ
ネットを搭載した大型の 2軸回折計も運用されている．ま
た，散乱X線の偏光解析だけでなく，入射側では移相子を
使った円偏光ビームの利用も可能で，低温，磁場中での各
種相転移現象の観測のために必要な要素がそろっている．
本実験の配置図を図 4(a)に示す．図 4(b)は磁気反射が観
測される波数 q = (q, 0, 0) (q ∼ 0.27)に相当する散乱ベク
トル Q = (2, 2.27, 0)での強度のエネルギー依存性である．
ちょうど入射する X線のエネルギーが Gdの 2p3/2–5d遷
移に相当する 7.246 keVになったとき，共鳴条件が満たさ
れて強度が最大になる．また，入射 X線が σ偏光のとき，
散乱後は π偏光に変化していることが偏光解析からわか
る．これは式 (1)のとおりの結果であり，磁気散乱である
ことを示す．σ-σ′での強度がわずかに見えているのは，ア
ナライザーとして使っている Cu-220反射での 2θAがぴっ
たり 90◦ でないことによる σ-π′ からの漏れである．
さて，共鳴 X線散乱の威力の一つに，磁気モーメント

の成分秩序が起こっている場合，比較的容易にそれを見出
せる点がある．散乱振幅の (ε′ × ε) · mと図 4(a)をよく見
比べてみると，入射偏光を πにしたとき，π-σ′ の散乱過
程は散乱面であるYZ面内の磁気モーメント成分を観測す
るのに対し，π-π′ の散乱過程は散乱面と垂直な X方向の
磁気モーメント成分を観測する．従って，結晶の c軸を鉛
直上向きにセットして実験すれば，c軸成分と c面内成分
とを分離した測定が可能になる．
それをふまえて図 5(a)の温度変化の結果をみてみよう．

π-σ′は 18.5 Kで強度が消失するのに対し，π-π′は 17.5 K
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Fig. 5. (a) π-π′ および π-σ′ 散乱過程での磁気ブラッグ回折強度の温度
依存性 20)．入射 X線は σ偏光．(b)伝播ベクトル q = (q, 0, 0)の磁気秩
序における波数 qの温度依存性．(c) π-π′ での回折強度と π-σ′ での回折
強度の比の温度依存性．

で消失する．X線回折によるこの結果は，q = (0.27, 0, 0)
という伝播ベクトルで変調する磁気構造が，中間相ではま
だ c軸成分を持っておらず，低温相に入ったところで c軸
成分を持ち始めるということを示しており，これは磁化率
の測定結果から予想されていたことと一致している．ミク
ロな構造的視点から直接それが実証されたことになる．
図 5(b)は回折ピーク位置を詳しく測定して得られた波

数 qの温度依存性である．奇妙なことに，中間相では qは
降温とともに減少し，低温相に入ると逆に上昇する．ま
た，低温相での温度変化はちょうど秩序変数の発達のよう
である．二段転移で波数の温度変化の向きが逆転する現象
は，GdNi2B2Cという物質でも観測されているが，理由は
わからない 22)．一方，秩序変数の発達に比例するような
波数の温度変化はGdSiやGdRu2Al10などでも見られてお
り 23, 24)，格子非整合な秩序を示す Gd化合物ではよく見
られる現象のようである．これは，局在スピンの秩序が発
達すると，相互作用を伝える伝導電子のスピンにも波数 q
の変調が現れ，ちょうど εk = εk+qを満たす波数 kの電子
状態にギャップ形成などの変調をもたらし，それが RKKY
相互作用に対応する χ(q)の変化となってフィードバック
されることで，波数の温度変化となって現れたものと考え
られる 25)．いずれにせよ，もともと軌道角運動量がゼロ
で結晶場を通じた格子系との結合が弱いことにより，本来
の磁気相互作用そのものが持つ特徴が純粋に現れたのだと
考えられる．

4. らせん磁気構造
4.1 規約表現を使った候補のしぼりこみ
では，Gd3Ru4Al12 の磁気構造はどのようになっている

のだろうか．これまでの実験結果と矛盾しない構造を導
き出したい．磁気構造は一般に，位置ベクトル lにある単
位格子内で d番目の Gd原子の磁気モーメントを µld とす
ると，

µld =
∑

j

{md,q j
eiq j·l + m ∗d,q j

e−iq j·l} (2)

の形に書ける．ここで，md,q j
= ad,q j

+ ibd,q j
は磁気構造を

表す波数 q jに対するフーリエ成分であり，互いに直交する
ベクトル ad,q j

と bd,q j
のいずれもがゼロでない場合，らせ

んやサイクロイドなどの構造になる． jは等価な波数 qに
付けられる番号であり，複数の波数 qの重ね合わせで表さ
れるマルチ q構造を表すときに必要である．Gd3Ru4Al12

の q = (q, 0, 0) の場合，q1 = (q, 0, 0), q2 = (0, q, 0), q3 =

(q,−q, 0)の 3つが等価な qとなるから，可能性としては
シングル q,ダブル q,トリプル qのケースがあり得る．
マルチ qであろうとシングル qであろうと，ゼロ磁場

ではすべてのピークが観測されて区別がつかない．そこ
で，通常は磁場をかけて強度がどう変わるかを調べて，ど
のケースが当てはまるかを判断する．その測定の結果，磁
場と平行な波数ベクトルのピークだけが生き残り，他は消
失することがわかった．これは，波数 q1, q2, q3 で表され
る別々のシングル q秩序が磁気ドメインを形成している
ことを示している．エネルギー的に不利なドメインは磁場
で消失するのである．
単位格子には 6個のGd原子があるので，シングル q構

造の場合，d = 1 ∼ 6についての md,q を決める必要があ
る．完全にフリーにすると 18 個のパラメータが必要だ．
しかし，限られたデータから 18個のパラメータを何の条
件もなく決めるのは非常に困難である．そこで，この結晶
構造と，q = (q, 0, 0)という波数ベクトルとから，対称性
で許される mq,d とはどのようなものかを群論の規約表現
として表したものを用いる．これも全部で 18種類あるが，
強磁性スピン三量体の考え方に合うよう，最近接の Gd三
角クラスターでなるべく大きな合成スピンが作れるもの
を候補として残し，他は除外する．残った候補の一部を図
6(a)に示す．たとえば，Σ(1)

3 と Σ
(3)
3 を組み合わせると b軸

方向にそろった強磁性クラスターを作ることができる．ま
た，Σ(1)

4 と Σ
(2)
4 を組み合わせると，c軸方向にそろった強

磁性クラスターができる．そして，これらを組み合わせ，
q = (q, 0, 0)で伝播する構造を式 (2)に従って作ると，図
6(b)に示すような，a∗ 軸方向に伝播するらせん磁気構造
ができあがる．図 4(c)の実線はこうして考えられたらせ
ん秩序をもとに強度を計算した結果であり，実験結果をよ
く説明できている．もちろん，a軸方向の強磁性成分を持
つ構造もあり，Σ(1)

4 -Σ(2)
4 による c軸成分と組み合わせると，

サイクロイド構造ができあがるのだが，そうすると図 4(c)
の結果が計算と合わない．数少ない実験データとの比較と
はいえ，矛盾なく説明できているという結果は，仮定とし
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Fig. 6. (a) q = (q, 0, 0) に対する全 18 種類の規約表現のうち，
Gd3Ru4Al12 の磁気構造を表すのに必要な 4種類．(b)低温相 T < 17.5 K
で実現する Gd スピン三量体によるらせん磁気構造．三角クラスターの
中心にある矢印は三量体の合成スピン．(c)中間相 17.5 < T < 18.5 K で
のサイン波型磁気構造．

て採用した強磁性スピン三量体モデルが正しかったのだと
いうことを示している．
中間相では c軸成分が消失しているという実験結果であ

るから，Σ(1)
3 と Σ

(3)
3 のみで磁気構造が作られているはずで

ある．すると，図 6(c)のようなサイン波型の構造ができ
る．この構造の特徴は，磁気モーメントが極めて小さい，
あるいは消失しているような Gdサイトがあることだ．式
(2)によれば，フーリエ成分として b軸成分しかない状況
で格子非整合な磁気構造を作ると，どうしても図 6(c)に
示すようにならざるを得ない．

4.2 サイン波ーらせん転移
c面内でのサイン波型構造から c軸成分も含めたらせん

磁気構造への転移がどのような理由で起こっているのかを
考えてみたい．まず最初に，18.5 Kの転移で c面内でのサ
イン波型構造ができあがるが，転移温度直下の微小な磁気
モーメントで作られるこの構造が，この物質が常磁性状態
で持っている純粋な磁気相互作用を反映したものであると
考えられる．RKKY相互作用に対する一般磁化率 χ(q)が
極大となる波数で，結晶場や磁気双極子相互作用によるわ
ずかな磁気異方性エネルギーを最も低くさせるような方向
で秩序化していると考えられる．
ところが，この構造のまま磁気モーメントを発達させて

低温まで下がることは熱力学的に無理がある．磁気モーメ
ントがゼロの三量体サイトが存在しているからである．そ
のサイトでは三量体スピン S = 21/2による 22重の縮退
が解けずに残ったままなので，そのまま極低温まで下がる
ことは，強い磁気フラストレーションが働かないかぎり難
しい．何とかしてこのサイトに磁気モーメントを発生させ
なければならない．これが二段目の転移であろう．結果的
には，この系は c軸方向に磁気モーメントを生じさせるこ
とを選んだ．

ここで，図 6(c)では消失している左から 2列目の三量
体スピンに c軸成分を生じさせるとき，上向きにするか下
向きにするかという 2つの自由度がある．上向きにする
場合と下向きにする場合とでは，らせんの巻き方が逆にな
る点が違う．このような違いをカイラリティと呼ぶ．サイ
ン波型構造にはなかった特徴が現れたことになる．物理現
象としては，c軸成分を生じさせることでサイン波型構造
で残っていたスピン縮退を解いたということだろうが，見
方を変えれば，サイン波型構造のときに縮退していたカイ
ラリティの 2重縮退を破ったとも言える．図 5(c)に示す
π-π′ と π-σ′ との強度比の温度変化は，このような意味で
生じたカイラリティの温度変化を示していることになる．

5. おわりに
Gd3Ru4Al12 の磁気秩序は Gdスピンの三量体によって

作られているという点で，これまでにない新奇性があると
いえよう．スピンの多量体というのは量子力学的な状態で
あるから，直感的には，スピンが小さくて量子効果が強く
働き，かつ，電子が遍歴性をもって他のサイトのスピンと
重なり合うことが必要であると思われる．この観点から
すると， f 電子は単独の原子に局在する傾向が強く，d電
子系でよく見られる二量体や三量体が形成されることは
極めて稀で，ほとんど例がない．三量体に至ってはこれが
初の観測例であろう．しかも，それが Gdの S = 7/2スピ
ンという巨大スピンによって作られているというのはある
意味驚きでもある．これが量子力学的な状態であること
は，ちゃんと励起状態が存在していて比熱のショットキー
型ピークが観測されていることからも確かである．また，
三量体が作る三角格子が秩序化するとき，一般的な 120度
構造ではなく 26)，らせん秩序という独特な秩序を形成す
る点も注目に値する．背景には，伝導電子を介した遠方ま
での相互作用の存在が関係していると考えられる．二段階
の相転移を経て，c面内でのサイン波型構造から c軸成分
を含むらせん構造へと変化する過程も興味深い．なぜ，c
面内でサイクロイドになる道を選ばなかったのだろうか．
これらの秩序機構の解明やらせん秩序を起源とする物性探
索など，今後の研究の展開が期待される．
最近，らせん磁気秩序が注目を集めつつある背景の一つ

に，スキルミオンやカイラルソリトン格子などの非線形な
創発的秩序のバックグラウンドとしての重要性があること
も挙げておこう．もちろん，Gd3Ru4Al12 の結晶構造には
反転心も鏡映面も存在しており，結晶構造にカイラリティ
は存在しない．その結果，低温相で出現するらせん磁気構
造では左巻きと右巻きとがエネルギー的に縮退し，ドメイ
ンを形成することになる．磁場中でスキルミオンやカイラ
ルソリトン格子が出現するのは，結晶構造に反転心も鏡映
面も存在せず，結晶構造そのものがカイラルであることに
より，らせん磁気構造も片方の巻き方（ヘリシティ）のも
のだけが出現する場合である．MnSiのような B20型結晶
構造をもつ d電子系化合物や Cr1/3NbS2 が典型であるが，
最近では EuPtSiや Yb(Ni1−xCux)3Al9のような f 電子系物
質でも同様の秩序が見出されている 27–29)．一方，このよ
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うな創発的秩序は基本的にはスピン間に角度をつけてら
せん秩序を形成しようとする働きと磁場中でスピンを強
磁性的に揃えようとする働きの競合によって起こると考
えられ，最近では，特に結晶構造がカイラルでなくても起
こり得るのではないかとの指摘がこの Gd3Ru4Al12 および
Gd2PdSi3についてなされている 30, 31)．また，数値計算で
もそのような状態が見出されている 32)． f 電子系と d 電
子系で類似の現象として観測されるものの，決定的に違っ
ているのは秩序をなす周期構造の長さスケールである．d
電子系は数十 nmのスケールをもつ長周期構造を基本とす
るのに対し， f 電子系の長さスケールは数 nmと短い．
最後に，本稿で紹介したような研究では，放射光施設で

の多軸回折計を用いた実験が重要な役割を担っていること
についても言及しておきたい．直径 1mm以下のビームを
用いた微小試料での測定，高い空間分解能，偏光解析によ
る秩序変数の同定，エネルギー可変で吸収端を用いた元素
選択的測定など，放射光 X線の特徴と測定対象とがうま
くマッチすれば，中性子回折を凌駕する結果も得ることが
できる．特に Gdのように中性子を強力に吸収する元素が
含まれる場合，中性子に対する X線の優位性は増す．Gd
同位体で育成した試料を用いないかぎり，本研究で得られ
た結果を中性子で出すことは不可能であろう．一方で，多
数の反射点での強度比からあまりモデルに頼らずに磁気構
造を決定したり，0.1µB オーダーの極めて小さな磁気モー
メントの秩序を観測したり，非弾性散乱で磁気励起を測定
したりといったことは，やはり中性子に優位性がある．両
手法は相補的なのであり，その関係が発展することで磁性
研究も進化すると期待される．広大な測定空間からねらい
を一つにしぼって測定するという意味では，放射光施設で
の多軸回折計に相当するのが中性子三軸分光器であり，こ
ちらは既に 50年以上に渡って今も最前線で利用され続け
ている．放射光施設においても，多軸回折計が今後も基盤
設備の一つとして長く使い続けられることが固体物理学の
進歩のためには重要である．
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