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研究成果の概要（和文）：偏極・非偏極中性子回折実験用の高圧力セルの開発、およびそれらを用いたマルチフ
ェロイクス物質の圧力誘起強誘電状態の発現機構の解明を行った。高圧・低温・高磁場中でのマルチフェロイク
ス物質TbMnO3の中性子回折実験を、英国ISISの冷中性子TOF回折計を用いて行い、圧力と磁場によって誘起され
る巨大強誘電分極の起源を解明した。高圧力下中性子３次元偏極解析実験の実現のために、完全非磁性ハイブリ
ッドアンビルセルを開発し、フランスInstitut Laue Langevinのおける高圧力下中性子３次元偏極解析実験によ
って、マルチフェロイクスCuFeO2の高圧力相の磁気構造を決定した。

研究成果の概要（英文）：By developing the Hybrid-Anvil-Cell(HAC) for polarized and unpolarized 
neutron diffraction experiment, we have studied the pressure-induced ferroelectric properties in 
some multiferroic materials. By multi-exstream condition (5 GPa, 5 T, 1.5 K) neutron diffraction 
experiment for multiferroic TbMnO3 on the cold neutron time-of-flight diffractometer WISH in ISIS, 
we found that the gigantic ferroelectric polarization induced by high pressure in TbMnO3 is induced 
by the collinear magnetic ordering through the exchange striction mechanism. We also have developed 
the complete nonmagnetic HAC with nonmagnetic sapphire and diamond composite (or WC) anvils for 
Spherical-Neutron-Polarimetry (SNP) analysis experiment. By using the cell, we have succeeded in the
 first SNP analysis for the multiferroic CuFeO2 at Institut Laue Langevin, and determined the 
complex noncollinear magnetic structures in the pressure-induced ferroelectric phases.

研究分野： 強相関系物理

キーワード： マルチフェロイクス　中性子回折　高圧力
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１．研究開始当初の背景 
 物性物理において物質内の原子間距離、
結晶の対称性は、物性を論じる際に非常に
重要な要素であり、それら変化させる圧力
は重要なパラメータである。圧力効果を実
験的に研究する場合の実験手法として、電
気抵抗測定、X線回折、ラマン分光などが
一般的であり、ダイアモンドアンビルセル
を用いた高圧実験によって 100GPa 級の実
験も可能となっている。一方、近年の圧力
誘起新奇物性現象に目を移すと、「磁性」
が 1つのキーワードとして上げられること
がわかる。特に、電気磁気マルチフェロイ
クスや鉄系超伝導体において、磁性と巨視
的な機能(強誘電性や超伝導性)の関係が、
注目されている。 
中性子回折実験は、物質内部の電子スピ

ンの挙動を観測する最も強力な実験手法の
1つである。しかしながら、中性子回折実
験では X線回折や、ラマン散乱実験に比べ
て大きな試料体積が必要であり、試料空間
を微小領域に制限する高圧力下環境での実
験は非常に困難である。申請者らは、2種
類のアンビル(WC、SiC)を高圧セルに用いた
中性子回折用「ハイブリッドアンビルセル」
（日本原子力機構で艦初された）を用いて、
英国パルス中性子源 ISIS の冷中性子回折
計 WISH での高圧下中性子回折実験に成功
した。 
一方、偏極中性子を用いた中性子３次元

偏極解析実験では、中性子偏極率を保つた
め、試料空間を完全に非磁性状態にする必
要があり、高圧力環境で中性子３次元偏極
解析実験を行うためには極低温度まで完全
非磁性材料を用いた高圧セルが必要不可欠
である。これまで、高圧力下での中性子３
次元偏極解析実験を成功した例は報告され
ていなかった。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、低温・高磁場・高圧力下の
多重極限下における非偏極中性子回折、お
よび高圧力下中性子 3次元偏極解析による
精密磁気構造解析を実現することによって、
現時点で問題となっているマルチフェロイ
クス物質等における圧力誘起新奇現象を解
明することを目的とする。 
 マルチフェロイクス物質として知られて
いるペロブスカイト TbMnO3は、圧力印加に
よってスピン秩序由来の強誘電分極の方向
が 90°変わり、この種のマルチフェロイク
ス物質としては最大の強誘電分極を示すこ
とが知られている。（Aoyama et al, Nat. 
Comm. 5 4927 (2014)）本研究では、高圧力、
高磁場、低温という多重極限環境下での中
性子回折実験（非偏極）によって、TbMnO3

の高圧、高磁場相の磁気構造を決定し巨大
電気分極の発現のメカニズムを実験的に研
究する。 

 これまで、非偏極中性子実験に用いられ
て来た中性子回折実験用高圧力セルである
ハイブリッドアンビルセルを、中性子３次
元偏極解析実験用に改良し、それをこれま
での非偏極中性子回折実験では決定できな
かったマルチフェロイクス物質における圧
力誘起磁気相の精密な決定を試みる。 
 
３．研究の方法 
 高圧力、高磁場、低温の多重極限環境下
での非偏極中性子回折実験の実現のために、
英国大型パルス中性子施設 ISIS に設置さ
れた冷中性子飛行時間法回折計 WISH にお
いて、ハイブリッドアンビルセルを用いた
中性子回折実験を行った。WISH は極めて例
中性子強度が強く、+/-170°の水平開口角
と、+/-15°の鉛直開口角をもった２次元中
性子検出器を有している。そのため、0.01 
mm3オーダー程度の微小単結晶を用いた高
圧力下実験を可能にしている。我々は
TbMnO3の単結晶を用いた高圧力（5 GPa）、
高磁場（8 T）、低温（1.5 K）の多重極限
環境下での非偏極中性子回折実験を行い、
磁気構造解析を行った。 
 高圧力下中性子３次元偏極解析実験の実
現のために、高圧力セルに用いる材料の選
定を行った。アンビル候補材料に対して低
温 2 K までの精密磁化測定などを行い、ア
ンビルの選定を行った。また、実際にフラ
ンス大強度原子炉中性子施設 Institut 
Laue Langevin（ILL）の D3 ビームラインに
おいて、中性子偏極率が散乱過程において
減少しないことを確かめた。また、マルチ
フェロイクス物質 CuFeO2の複数の圧力誘起
強誘電相の磁気構造を決定するために、上
述の D3 ビームラインにおいて高圧力下中
性子３次元偏極解析実験を行った。 
 
４．研究成果 
 図１(a)に示したように巨大強誘電分極
を示す TbMnO3の高圧力相は 4.5 GPa 以上の
高圧力下で実現する。また、高圧力下で磁
場を印加すると、さらに強誘電分極が増大
することが報告されていた。我々は、TbMnO3

単結晶を用いた、高圧力、高磁場、低温下
における中性子回折実験を行った。図１(b)
に示したように、圧力を低温、無磁場下で
印加していくと、磁気伝播波数がインコメ
ンシュレートな k=(0,q,1/2)からコメンシ
ュレートな k=(0,1/2,1/2)に 4.5 GPa で変
化する。また、結晶軸 a方向に磁場を加え
ていくと約２テスラの磁場で、Tb の磁気秩
序に対応する 0,1/2,0 という磁気反射が消
失し、整数の指数を持つ 0,1,1 反射（結晶
学的には禁制）が現れる。これらの実験事
実から、Mnスピンのコメンシュレート磁気
秩序が、圧力誘起巨大強誘電分極を生じさ
せ、磁場印加によって Tb スピンのメタ磁性
転移が強誘電分極の増大を引き起こしてい
ると考えられる。さらに、我々は詳細な磁



気構造解析を高圧低磁場相、および高圧高
磁場相に対して行い、両相ともに Mn スピン
は、極性の Eタイプと呼ばれているコリニ
ア構造を、Tb スピンはそれぞれ極性のノン
コリニア構造、および非極性のノンコリニ
ア構造を持っていることを見出した。（N. 

Terada et. al, Phys. Rev. B 93 081104(R) 
(2016)）このように、我々の多重極限下中
性子回折実験によって、第１原理計算によ
って予想されていた Mn スピンの磁気構造
が実験的に確認された。さらに、磁場によ
って増大される強誘電分極の原因が Tb ス
ピンの極性-非極性磁気構造転移に由来す
ることを明らかにした。 
 高圧力下中性子３次元偏極解析実験の実
現のために、完全非磁性ハイブリッドアン
ビルセルの開発を行った。圧力セルの全て
のパーツの極低温度までの精密磁化測定を
行い、低温までの磁性を評価し、加圧試験
を行った。その結果、非磁性の結合材（SiC）
を含有するダイヤモンド複合材料、非磁性
Ni を結合材とする WC 超硬材料と、CuBe 合
金でサポートされたサファイア単結晶の組
み合わせで、４GPa まで加圧できることが
わかった。また、フランス ILL の D3 ビーム
ラインにおいて、中性子偏極率が散乱過程
において減少しないことを確かめた。 
マルチフェロイクス物質 CuFeO2の複数の

圧力誘起強誘電相の磁気構造を決定するた

めに、ILL の D3 において高圧力下中性子３
次元偏極解析実験を非磁性ハイブリッドア
ンビルセルを用いて行った。用いた単結晶
は 0.04 mm3であったが 4 GPa までの圧力下
において、磁気構造を詳細に決定すること
ができる中性子偏極マトリックスの測定が
可能であることがわかった。また、この実
験によって、CuFeO2の複数の圧力誘起強誘
電相の磁気構造を決定した。（論文投稿中） 
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