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研究成果の概要（和文）：我々は、世界で初めて高圧力下中性子３次元偏極解析実験に成功した。これは、完全
非磁性ハイブリッドアンビルセルを、現存の中性子施設で最大中性子強度を誇るフランスの中性子施設ラウエラ
ンジェバン研究所において開発した結果である。この実験により我々は、蒸気圧下では強誘電性を示さない物質
が、高圧力下で初めて強誘電性を示すマルチフェロイクス物質となる物質を発見した。この成果は、研究代表者
が１年間にわたり、フランス現地において、共同研究者と密に研究を重ねた成果である。

研究成果の概要（英文）：We have developed non-magnetic hybrid anvil pressure cell for spherical 
neutron polarimetry analysis experiment for the first time. The experiment has made it possible to 
determine spin arrangement in material under extremely high pressure condition of gigapascal order. 
We also discovered a unique material that shows multiferroic behavior only in high pressure phase by
 the neutron polarimetry experiment. In this research project, Noriki Terada stayed in French 
neutron facility Institut Laue Langevin for one year, and made such a difficult experiment possible.

研究分野： 中性子回折

キーワード： マルチフェロイクス

  ２版

  12渡航期間： ヶ月

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
中性子ビームを用いた実験は50年以上に渡って、物質科学において結晶構造や磁気構造を決定する手段として使
われています。近年、物性物理の多くの分野において、物質内のスピンとそれ以外のマクロな自由度が結合した
新奇物性の発現の起源の解明が求められています。中性子回折はスピン構造を決定する最も強力な手法ですが、
ビームの強度がX線などのその他のビームと比べて極めて弱いため、非常に小さな試料に制限される高圧力の実
験とは相性が良くありませんでした。この研究では、高圧力下でも中性子回折実験（特に偏極ビーム実験）が可
能であることを、世界で最も中性子強度の強いフランスの施設で、世界で初めて実証することができました。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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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」（日本原子力機構で開発された）を改良して完全非磁性材料によって製作されたハイブリッ
ドアンビルセルを開発した。（図１(a)）中性子偏極率が高圧力セルによって再偏極しないために、
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った。研究開始当
初時点では、高圧力下中性子３次元偏極解析実験は我々が行った４万気圧における実験だけで
あった。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、これまでに着手した高圧力下中性子３次元偏極解析実験環境を、さらに海外共同
研究者と共に高度化し、後述する圧力誘起現象の解明を行う。また、これまで数万気圧に限られ
ていた圧力値を、高圧力セルを高度化することによってさらに最大圧力の上昇を試みる。 
 
３．研究の方法 
 高圧力下中性子３次元偏極解析実験の高度化のために、高圧力セルに用いる材料、サイズの最
適化を行った。加圧試験や、中性子実験でのバックグラウンド測定を、フランス大強度原子炉中
性子施設 Institut Laue Langevin（ILL）の IN20 ビームラインおよび、中性子ラウエ装置 Cyclops
において行った。また、マルチフェロイクス物質 DyMnO3 および、SrMnGe2O6の中性子３次元偏極
解析実験を通して、圧力セルの性能観察、および磁気構造解析を行った。 
 
４．研究成果 
（１）我々は、圧力印加によって 1.0 μC/cm2オーダーの巨大な電気分極が出現する DyMnO3に対
して 8.0 GPa までの高圧力下中性子偏極解析実験を行った。圧力を印加すると 4.0 GPa 以上の
圧力によって、磁気伝播波数が非整合から整合となり（図１(b)）、Mn スピンの磁気構造がサイ
クロイド螺旋構造からコリニア構造となることを見出した。Dy スピンは圧力によって変化して
いないことが判明し、その構造は整合で非共線的であることがわかった。（図１(c)(d)）この実
験により、圧力誘起巨大電気分極がコリニア構造による交換磁歪が主要因であることが明らか
となった。 
高圧力相において、磁場を a方向に印加すると、強誘電分極が大きく増大することが報告され

ている。我々は、高圧力下 5 GPa において磁場を８Tまで印加した中性子回折実験により、3T程
度の磁場印加によって Dyの反強磁性的 k=(0,1/2,0)秩序は、k=(0,0,0)の秩序に変化することが
わかった。これらの実験事実から、磁場誘起の強誘電分極の増大は、Dyと Mn の交換歪効果と密
接に関係していることを指摘した。しかしながら、対称性解析から、これまで報告されている常
磁性相で Pbnm の対称性を仮定すると、Dy-Mn の交換歪から生じる k=(0,0,0)の格子歪はマクロ
な分極を与えない。この点に関して、現時点でははっきりとした結論には至っていない。 
 
（２）2重ペロブスカイト強磁性 A2NiMnO6（A=希土類、Sc, In）の Aサイトの希土類イオン半径
を変化せせると強磁性から、反強磁性または長周期螺旋磁気相を持つマルチフェロイクス性が
発現することがわかっている。強磁性相と反強磁性相の境界付近に位置する Lu2NiMnO6（強磁性）
は、In2NiMnO6（螺旋磁気相）と格子定数がわずかに１％程度大きい。これまでの研究では、２重
ペルブスカイ磁性体のどの交換相互作用の変化が、強磁性から反強磁性、または螺旋磁性に変化
する要因となっているのかがわかっていなかった。我々は、Lu2NiMnO6 の高圧力下中性子回折実
験によって、結晶構造パラメータと磁気秩序の圧力変化を詳細に探査した。その結果、４GPa 以
上の圧力下では、大気圧下では強磁性であった Lu2NiMnO6は長周期非整合秩序に変化することが
わかった。（図２(a)(b)）また、結晶構造パラメータの圧力変化との比較によって、Ni-Ni, Mn-
Mn 間の第２次近接交換相互作用間の競合（フラストレーション）が、長周期磁気秩序発生の主
要因である可能性を指摘した。 
 



 
 
 
 

 

図１：(a) 中性子回折実験用ハイブリッドアンビルセル. (b)DyMnO3の 8.0 GPa におけ

る中性子回折像. (c) DyMnO3の中性子偏極率の実験と計算の比較と(d)決定された高圧力

相の磁気構造。 

図 2：(a) Lu2NiMnO6の圧力温度磁気相図 (b) Lu2NiMnO6の 4.2 K における中性子回折

プロファイルの圧力依存性。 
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