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共鳴 X線回折実験による GdOs2Si2の多彩な磁気秩序状態の解明 

Various magnetic ordering of GdOs2Si2 studied by resonant x-ray diffraction 
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1  はじめに 

物質中のスキルミオン格子は、2009 年に MnSi に

おいてはじめて確認された[1]。その起源は結晶構造

の空間反転対称性の破れに起因した、DM 相互作用

だと考えられている。一方、最近では空間反転対称

性が保たれた系におけるスキルミオン格子の形成に

大きな注目が集まっている。例えば、正方晶

ThCr2Si2 型構造（空間群：I4/mmm）に分類される

GdRu2Si2は [2]、反転対称性を有するスキルミオン物

質として報告されており[3,4]、その起源を説明する

新しい理論も提案されている[5]。 

我々は、このような反転対称性を有するスキルミ

オン物質の開発を目的として物質探索を行い、

GdRu2Si2の類似物質である GdOs2Si2の単結晶育成に

初めて成功した。本物質は GdRu2Si2 と同様の

ThCr2Si2 型構造をとり[6]、磁化・比熱・電気伝導特

性から多彩な温度・磁場相図が示されている。また、

一部の相でホール抵抗の異常が確認され、局在・遍

歴電子の協奏による複雑な磁気構造が予測されてい

る。本研究では、これらの磁気秩序相の微視的機構

を調べるため、KEK Photon Factory（PF）の BL-3A,

4C において共鳴 X線散乱実験を行った。

図 1：試料セッティングの様子。 

2  実験 

測定は PF BL-3Aおよび BL-4Cにて、E = 7.932 keV

の硬 X 線と、シリコンドリフト検出器を用いて行っ
た。GdOs2Si2単結晶試料（1.08 × 0.50 × 0.22 mm3）は、

結晶の[100]方向が散乱面と平行になるように GE ワ
ニスで固定し（図 2）、逆格子点 (4, 2, 0) と (4, 0, 0)

周りの磁気反射を探索した。測定温度・磁場範囲は、

それぞれ 2 K – 35  K, 0 T – 4 T である。

3  結果および考察 

 温度・磁場相図における Phase I – III の各相につい
て、逆格子点 (4, 0, 0) 周りの磁気反射の探索を行っ

たところ、Gd L2端（2p → 4f 遷移：E = 7.932 keV）

での共鳴散乱による超格子反射が、(4-δ, 0, 0) の位置

に確認された（図 2）。各相における δ を詳しく見
ていくと、Phase I では δ = 0.28 に 1 つ、Phase II では
δ = 0.19, 0.26, 0.31 に 3 つの超格子反射が確認された。
また、両相の相境界付近では、これら 4 つの反射が
すべて観測されることから、磁場に対して一次転移

を示し、両相が混在している状態が示唆される。 

図 2：GdOs2Si2 の温度・磁場相図（左）と、各相に

おける (4-δ, 0, 0) 逆格子スキャンの結果（右）。 
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 Phase II’では、Phase Iで見られた δ = 0.28の反射が

復活した。一方で、反射の強度は Phase Iと比べて 10

分の 1 程度に小さくなっている。Phase III では δ = 

0.31に 1つの反射が確認された。 

 次に、Phase IIにおける磁気秩序状態を明らかにす

るため、δ = 0.19, 0.26, 0.31の 3点で見られた反射の

重ね合わせた点 (4-δ, -δ, 0) の探索を行った。結果は

図 3に示すように、δ ~ 0.19, 0.31で double-Q状態を

示唆する磁気反射が確認された。Phase IIでは、我々

の実験によって異常ホール効果を観測しており、

GdRu2Si2 との比較からも、スキルミオンなどのトポ

ロジカルに非自明な磁気構造が発現していると考え

られる。一方で、δ = 0.26の重ね合わせた点では、反

射は確認されなかった。

 最後に、H = 0 T（Phase I）における (4-δ, 0, 0) 逆格

子スキャンで観測された超格子反射の温度依存性を

図 4に示す。2 Kから 10 Kにおいて、反射は δ = 0.28

の位置に観測された。一方で 10 K以上では、温度の

上昇に伴って反射が見られる δ の値は増加し、転移

温度（TN = 26.6 K）近傍では δ = 0.29となる。これ

は、温度上昇によって短い周期構造へと伝搬ベクト

ルが変調していることを表している。このような磁

気構造の僅かな変化は、磁化測定では観測されてお

らず、本測定で明らかとなった GdOs2Si2の新たな一

面である。

図 3：Phase IIにおいて、(4-δ, -δ, 0) で確認された超

格子反射（δ ~ 0.19, 0.31）。 

図 4：H = 0 Tにおける、δの温度依存性。 

4  まとめ 

 本研究では、GdOs2Si2 の多彩な磁気秩序相を明ら

かにするため、単結晶試料を用いた共鳴 X 線回折実
験を行った。Phase I では、(4-δ, 0, 0) で確認された δ 

= 0.28 の伝搬ベクトルが、温度依存性を示すことが
わかった。また、Phase II における (4-δ, -δ, 0) の超格

子反射（δ ~ 0.19, 0.31）は、スキルミオンをはじめと

したMulti-Q 状態の発現を示唆している。 

 今回の実験では、GdOs2Si2 の各相における詳細な

磁気構造の解明には至らなかったが、追加測定や偏

光解析など、次回につながる充実した内容となった。

今後も GdOs2Si2 の磁気秩序相の微視的機構を明らか
にするため、磁化・比熱・電気伝導特性と照らし合

わせながら共鳴 X 線回折実験を行い、考察を深める。 
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