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I call any geometrical figure, or 
group of points, chiral, and say 
that it has chirality, if its image in 
a plane mirror, ideally realized, 
cannot be brought to coincide 
with itself.
Lord Kelvin, Baltimore Lectures, 
1884

True chirality is shown by systems 
existing in two distinct enantiomeric 
states that are interconverted by space 
inversion, but not by time reversal 
combined with any proper spatial 
rotation.
Laurence D. Barron, early 1980s 
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Lord Kelvin (William Thomson) (1824-1907)

Professor of Natural Philosophy in the University of Glasgow 1846-1899. 
First introduced the word chirality into science. Best known for inventing 
the absolute (Kelvin) temperature scale.

River Kelvin
Laurence Barron, 2018.06
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How Interact structural chirality and magnetic chirality
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1,2-diaminopropane (pn)
CuSO4ꞏ5H2O
Cs3[WV(CN)8]ꞏ2H2O

Chiral Ligand

1 
mm

(S)-pn (R)-pn

Hiroyuki Higashikawa

Molecule Based Chiral Magnet

[Cu{(S)-pn}H2O]4 [Cu{(S)-pn}]2[W(CN)8]4•2.5H2O

1S :  Blue

2rac :  Red 2rac

1S

Structures
Green needle(GN) TC = 38 K
[Cr(CN)6][Mn(S)-pnH(H2O)](H2O)

orthorhombic P212121
a

b

c

Nb
S

Cr

CrNb3S6 TC = 132 K

Hexagonal P6322

Magnetic Properties
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Green needle(GN) TC = 38 K
[Cr(CN)6][Mn(S)-pnH(H2O)](H2O)

CrNb3S6 TC = 132 K

Y. Yoshida, K. Inoue
Y. Kousaka, J. Akimitsu, 

Non‐linear magnetic susceptibilities

8.0% of 1

M. Mito(KIT)

10.0% of 1

Green needle(GN) TC = 38 K CrNb3S6 TC = 132 K

磁気構造の直接観測

• 中性子線回折 × Ｊに比べＤＭが小さいためピッチが長すぎる。

• ローレンツ電子顕微鏡 ○ 金属に限る

CrNb3S6

（=Cr1/3NbS2) 
(P6322)

FeGe (P213)

Inorganic chiral magnets

① T. Moriya and T. Miyadai: Solid State Communications 42 (1982) 209
② Ohoyama, Yasukochi, , Kanematsu, K , J. Phys. Soc. Jpn, 18, 589 (1963) 

① ②

Spontaneous Resolution

M. Miyagawa, Y. Kousaka（HU）
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Nb
S

Cr

CrNb3S6

(Cr1/3NbS2)

I. E. Dzyaloshinskii, 
Sov. Phys. JETP 5, 1259 (1957) .
T. Moriya, Phys.Rev.120, 91 (1960).

Typically 10a0 ~ 100 a0

CrNb3S6 : ~ 40 a0

(~ 48 nm)

- J S1ꞏS2

Exchange interaction

v.s.

Dzyaloshinskii-Moriya 
(DM) interaction

- DꞏS1×S2

Chiral axis

c

Chiral Magnet

real space

in‐situ (T & H) Lorentz microscopy

k space

Small‐angle electron scattering

STEM (JEM‐2100F) TEM (JEM‐2010)
Lattice & diffraction

EDX analysis
（atomic scale）

TEM (JEM‐2010M)
Lattice & diffraction
Ferroelectric domain

（~ nm scale）

Crystalline & diffraction
Magnetic domain
（~ 10 nm scale）

Deflection angle

 = 2.51 pm (200 kV)
t = 10 nm
e : 1.6×10-19 C
h : 6.62×10-34 J s4×10-5 rad500 nm 4×10-5 rad500 nm

In-focusCrNb3S6

[110]

[001]

48 nm

0 Oe

Y. Togawa, R. Stamps.（OPU, U. Glasgow）

キラルヘリカル磁気構造（Chiral Helical Magnetic Structure, 
CHM）

(48 nm)-1

Magnetic Bragg diffraction 
(at 6×10-5 rad.)

5×10-5 rad.

5×10-4 rad.

Bragg diffraction
(Crystal)

(at 2×10-3 rad.)(1.2 nm)-1
001

000

5×10-6 rad.

Magnetic deflection
(7.4×10-6 rad. width)

Msat ~ 0.086 T
t = 70 nm

5×10-3 rad.

Bragg diffraction
(Crystal)

002
110

000

[110] Sinusoidal 
modulation 

↓
Single 
spatial 
frequency 
±Q0 

Sinusoidal in-
plane 
component

↓
Sinusoidal

1.5 uB/Cr (Magnetization meas.)
→ Msat ~ 0.0862 T

ピッチと向きが完全にそろっている

0 T

thin 
region

[11-20]

[0001]

250 nm

thick 
region

Thickness modulation

No modulation of CHM

CrNb3S6 (Cr1/3NbS2)Robustness & Stability

Y. Togawa, R. Stamps.（OPU, U. Glasgow）
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5×10-5 rad

No change

150 nm

Thickness Modulation（Surface）
0 T

CHM period （Single frequency）

Thickness 
modulation

（higher harmonics）

Y. Togawa, R. Stamps.（OPU, U. Glasgow）

0 T

500 nm

crack
(vacuum)

A big crack

Edge

No dislocation

Y. Togawa, R. Stamps.（OPU, U. Glasgow）

きわめて安定な磁気構造
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磁気交換相互作用

ＤＭ相互作用 （反対称磁気交換
相互作用）

ゼーマンエネルギー

・ＪおよびＤＭは互いに独立
・ＤＭは結晶対称性から出てくる相互作用のため、

外形や格子欠陥等には鈍感
・第3項は外部磁場で容易にコントロールできるこ
とを示す

キラルスピンソリトン格子（ＣＳＬ）
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磁気交換相互作用

ＤＭ相互作用 （反対称磁気交換
相互作用）

ゼーマンエネルギー

非整合構造（Incommensulate）

整合構造（Commensulate）

非整合構造と整合構造が共存する場合、
ソリトンが生じる。

Chiral Spin Soliton Lattice（ＣＳＬ）
Chiral Helimagnetic order (CHM) (H = 0)

Chiral Soliton Lattice (CSL) (H > 0)

Forced Ferromagnetic State (H >Hc)

Spin 
Super 
Lattice

Jun Kishine & KI Prog. Theo. Phys., 2007

[1] Phys. Rev. B78,064425(2008)
[2] Phys. Rev. B82,064407(2010)
[3] Phys. Rev. Lett. 107,017205(2011)
[4] Phys.Rev.B 86, 214426 (2012)
[5] Phys. Rev. Lett.108,107202 (2012)

CrNb3S6

CHM and CSL

Y. Togawa, R. Stamps.（OPU, U. Glasgow）
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Chiral Spin Soliton Lattice（ＣＳＬ）
Chiral Helimagnetic order (CHM) (H = 0)

Chiral Soliton Lattice (CSL) (H > 0)

Forced Ferromagnetic State (H >Hc)

Spin 
Super 
Lattice

Jun Kishine & KI Prog. Theo. Phys., 2007

CHM, CSLに伴う新規物性

• ソリトン数が容易に垂直磁場によってコントロ
ール可能

• 離散的磁化

• 離散的磁気抵抗

• ソリトンスライティング

• Etc.

離散的磁化

Micro CrNb3S6 Single CrystalMicro CrNb3S6 Single Crystal

5 m

カイラル結晶軸

Magneto-Resistance

Y. Togawa, R. Stamps.（OPU, U. Glasgow）

– “Magnetic Soliton Confinement and Discretization 
Effects Arising from Macroscopic Coherence in a 
Chiral Spin Soliton Lattice”

Y. Togawa, R. Stamps.（OPU, U. Glasgow）
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Chiral Spin Soliton Lattice and Magneto-Resistance

Y. Togawa, R. Stamps.（OPU, U. Glasgow）

Coherent Phase Order （可干渉的位相整列）

Harmonic structure carries nothing 

“If everything were linear, 
nothing would influence 

nothing”
Quated from Einstein’s letter to Schrödinger

Importance of Non‐linearlityfor Carrying Physical Information

Can carry 
something 
physical

Chirality and Topology

• Solitons=1D Objects with 2D structure. P3, R3, P4, P6 SGs

• Skyrmions=2D Objects with 1D structures P213 SG

• Hopfions=3D Objects with 0D structures

Chirality generates topologically protected non-linear objects.Chirality generates topologically protected non-linear objects.

K. Inoue et. al., PROG. THEOR. PHYS., 159, 82-95, 2005; Y. Togawa, et. al., Phys. Rev. Lett., 108, 107202, 2012

A. N. Bogdanov, et. al., FIZ TVERD TELA 31: (10) 99-104 OCT 1989; A. N. Bogdanov, et. al., Phys. Rev. Lett., 87, 037203, 2001

IVAN I. SMALYUKH , et. al., Nature 493, 200 (2013)

Summary I

• 結晶キラリティはスピン構造に転写される

• ＣＨＭ、ＣＳＬはきわめて安定かつ柔軟な構造

• ＣＳＬは非線形孤立波である

• ＣＨＭはマクロスケールのスピン位相コヒーレ
ント状態である

• スピン位相コヒーレント状態からはレーザー、
超伝導と同じように多彩な新規物性がマクロ
スケールで現われる

◎[NH4][MII(HCOO)3] (M=Mn, Co, 
Ni)
☆キラルな空間群 : P6322
☆c軸方向にらせん軸

キラル磁性体に特有な

磁気挙動を示す可能性[2]

a b

c

磁気構造 ?

[1] Zheming Wang, Katsuya Inoue et al., Inorg. Chem., 46(2), 437-445, 2007

例) [NH4][Mn(HCOO)3]
8.0 K以下の磁気挙動に差異

[2] L. M. Volkova et al., J. Supercond. Nov Magn., 29, 2931-2945, 2016
36

過去に報告されている粉末試料による磁化率測定データ[1]

c軸投影図

単結晶試料を用いた軸依存の
磁気特性の調査

Z. Wang, H. Kobayashi, 
M.  Kurmoo, K. Inoue
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Z. Wang, H. Kobayashi, 
K. Inoue

38

◎[NH4][Mn(HCOO)3]

MnCl2・4H2O (1 mmol)
＋

Methanol (10 ml)

Methanol (4 ml) ＋ H2O (1 ml)

28 % NH3 aq (3 ml) ＋ HCOOH (2 ml)

＋
Methanol (50 ml)

①

②

➂
2.0 
mm

1.
6 

m
m

パラフィルム

➢several weeks later

Y. Ichiraku, K. Inoue

39

◎Structure

Formula [NH4][Mn(HCOO)3]

Crystal system hexagonal

Space Group P6322

aሺÅሻ 7.360(7)

cሺÅሻ 8.486(6)

R1 0.0194

wR2 0.0635

Flack parameter 0.03(7)

Z 2a b

c

a b

c

Mn

O

N

C

ab

c

Y. Ichiraku, K. Inoue

[NH4][Mn(HCOO)3]
Hexagonal P6322 

a＝7.36Å
c＝8.48Å

CrNb3S6
Hexagonal P6322 

a＝5.73Å
c＝12Å

Position 
Mn=Cr Cr

Nb

S

Y. Kato

TN=8.0K

H ⊥ c 
C = 4.402 emu K mol-1

θp = -11.77 K

H // c 
C = 4.243 emu K mol-1

θp = -10.76 K

◎C = 4.368 emu K mol-1

(S = 5/2の時の理論値)

◎dc magnetizations

c

Y. Ichiraku, K. Inoue

◎Field dependence
H // c H ⊥ c

Y. Ichiraku, K. Inoue

Possibilities:
Magnetic anisotropy, Spin flop, spin flip, etc
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43

◎ac susceptibility

①

①

②

②

③

③

④
④

⑤ ⑤

➢領域外(①, ⑤) : 8.0 K未満においてM’およびM’’の
ピークは観測されず

➢領域内(②, ③, ④) : 8.0 K未満においてM’および
M’’のピークを観測

➡反強磁性転移温度以下に相境界の存在を確認
➢磁場増大に伴いピーク強度が大幅に減少

➡高調波解析による比較

Y. Ichiraku, K. Inoue

44

◎ac susceptibility

➢低温になるほどピークが低磁場側にシフト

M’のピークトップでの磁場Hdcと
温度Tとの関係図(H-T 相図)を作
成

➢8.0 K未満で特定の磁場領域においてのみ
観測される磁気挙動

➡反強磁性転移温度以下において相境界
の存在を示唆

Y. Ichiraku, K. Inoue

Possibilities:
Magnetic anisotropy, Spin flop, spin flip, etc

Y. Ichiraku, K. Inoue, Y. Kato

Y. Ichiraku, K. Inoue, Y. Kato

M. Mito

Takeda, Y. Kato
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(a) (b)

(b`)

(A)

(B)

Ｓｕｍｍａｒｙ

• 分子性磁性体でもCHM, CSL状態が実現

• 反強磁性ベース（Ｊ＜０）では引力的ソリトン
が生成

• Ｃｈｉｒａｌｉｔｙはスピンシステムにも適用可能であ
る。

• Chiralityは、ユビキタス、スケールフリーであ
る。

おまけ

• 哲学 右手左手の問題（カントの問題）『プロ
レゴメナ』１７８３年

• 化学 キラル

• 物理 カイラル

• 数学 ケイル数 （結び目論）

• 素粒子 カイラルアノマリー

– 生物学 加齢性疾患＝キラル破綻？

Inoue Lab.

Global Network of  CRESCENT

53

Satellite
Ural Federal University

Russia

Close to 250 members 
from 43 institutes, 11 countries

Strategic Partner Institution
University of Colorado, Boulder

United States

CRESCENT

Host Institute

Hiroshima 
University
Japan

Faculty, students,  and 
staff members

Satellite
Glasgow University
United Kingdom



9/19/2019

10

Hiroshima chiral

Thank you !


