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研究成果の概要（和文）： 
ジグザク鎖反強磁性体 MnWO4 では磁化容易軸（ｘ軸）に磁場を加えると中間相を挟んで２

つの強誘電相が現れるが、２つの相の分極は常に逆向きになる不思議な性質を示す。本研

究ではパルス強磁場を用いた磁化および誘電分極測定を行うことにより、inverse	
 

Dzyaloshinskii-Moriya 機構をベースに、この現象の巨視的メカニズムをほぼ解明するこ

とが出来た。	
 

	
 

研究成果の概要（英文）： 
Zigzag-chain	
 antiferromagnet	
 MnWO4	
 has	
 two	
 ferroelectric	
 phases	
 in	
 magnetic	
 fields	
 

along	
 easy	
 axis.	
 Surprisingly,	
 the	
 two	
 ferroelectric	
 phases	
 have	
 opposite	
 spontaneous	
 

electric	
 polarization	
 each	
 other	
 without	
 fail.	
 In	
 the	
 present	
 study,	
 we	
 succeed	
 to	
 

clarify	
 its	
 macroscopic	
 mechanism	
 through	
 the	
 inverse	
 Dzyaloshinskii-Moriya	
 

mechanism.	
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キーワード：幾何学的スピンフラストレーション、擬１次元鎖、マルチフェロイックス、パル

ス強磁場 
 
１．研究開始当初の背景 
	
 近年、磁性由来の強誘電性について活発に
研究が進められている。従来、磁性と誘電性
は別個の現象として捉えられてきたが、スピ
ン軌道相互作用を通じて互いに影響を及ぼ
しうることが予想されていた。DyMnO3 や

TbMnO3において磁性由来の強誘電性が実際に
観測されたことをきっかけに様々な物質で
確認されるようになった。これにより磁場に
よって誘電性を制御したり、電場によって磁
性を制御したりできる可能性が出てきて、応
用面でも期待されるようになってきた。これ
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らの発現原理はバリエーションがあり、交換
磁歪、d-p 混成のスピン角度依存、inverse	
 
Dzyaloshinskii–Moriya 機構など複数の機
構が提唱されている。しかしながら実際の物
質では、磁性イオンやそのサイトが複数ある
ものが大部分であり、これらのモデルと対比
してクリアな議論を進めるのは容易ではな
い。 
	
 ジグザク鎖反強磁性体のマルチフェロイ
ック物質である MnWO4 は単一サイトの
Mn2+(3d5,	
 S=5/2,	
 L=0)のみが磁性を担って
いる。また軌道角運動量を持たないためハ
イゼンベルクスピン様として振る舞うこと
が期待される非常にシンプルな構成になっ
ている。この物質の強誘電性は inverse	
 
Dzyaloshinskii–Moriya 機構に起因するも
のと考えられているが、この機構は隣接す
る２つのスピンの外積が有限の大きさを持
つ場合に発現する。スピンがキャントする
原因は何でも良いが、幾何学的スピンフラ
ストレーションは非常に有力なソースであ
り、実際にこの物質（ジグザク鎖）の場合
は最隣接と次近接の相互作用のフラストレ
ーションによってスピンキャントが生じて
いると考えられる。 
 
２．研究の目的 
	
 ジグザク鎖反強磁性体 MnWO4 は磁性由来
の強誘電性を示すいわゆるマルチフェロイ
ック物質で、磁化容易軸（ｘ軸）に磁場を
加えると中間相を挟んで２つの強誘電相が
現れる。この２つの強誘電相の分極は常に
逆向きになる不思議な性質を示す（図１参
照）。また、ｙ軸方向に磁場を加えた場合、
磁場により分極の向きが b 軸から a 軸にス
イッチする現象が報告されていている。こ
れらの現象について実験を通じて定性的か

つ統一的に理解する。 
 
３．研究の方法 
	
 パルス強磁場中での磁化及び（研究代表者
が新たに開発した）誘電分極の測定を通じ、
各磁場方向に対する磁気相図を作製し各々
の磁気相における強誘電性の有無と誘電分
極の向きを決定することにより、その発現機
構を考察する。	
 
	
 パルス磁場中の誘電分極測定は研究代表
者が開発し、日本で初めて実際に磁性由来の
強誘電性を観測することに成功している。
（図２参照）この方法では磁場掃引速度が速
いため大きな焦電電流が得られるため、測定
にかかる信号の積算時間の短さを充分補う
ことができる。また、試料の絶縁特性が充分
でない場合でもその影響を非常に小さく抑
えることができる長所がある。併せて、実験
可能な磁場領域を定常磁場に比べて飛躍的
に延ばすことができる。	
 

４．研究成果	
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図２	
 パルス磁場中での焦電法による誘
電分極測定の模式図 
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図１	
 MnWO4の B||b における磁場中
誘電分極の結果 

 
図３	
 MnWO4の B||x の磁気相図 



ｙ軸方向に磁場を加えた場合、B||x 軸と類

似の相図が見られる（図３、４参照）。特に

B||y 軸については磁場により分極の向き

が b 軸から a 軸にスイッチする現象が報告

されていていたが、この磁場誘起の強誘電

相が低温高磁場まで存在しており B||x 軸

において分極の逆転する部分と領域が良く

似ていることが判った。両方の相図の間を

埋めるためにｘ軸とｙ軸の中間方向に磁場

を加え詳細な相図（図５参照）を作成した

ところ B||x 軸で見られた高磁場の分極逆

転相と B||y 軸でみられた高磁場の分極ス

イッチ相が連続的に繋がっている可能性が

強くなってきた。これによりこれまで別々

に考えていた磁場誘起の強誘電相が実は同

じ起源であることが判った。また B||x 軸で

みられた分極の逆転はクロスオーバーでは

なく相転移である可能性も高まった。更に、

磁場の回転に対し高磁場では分極の向きが

回転するのに対し低磁場磁場では分極が回

転しないのはなぜかという疑問が新たに生

まれた。そこで、B||x 軸のオーバーか相転

移問題になっている低磁場部分について磁

化の精密測定を行った（図６参照）。その結

果磁化に不連続が見られ、この部分が相転

移であることが明らかになった。総じて磁

場 中 で の こ れ ら の 現 象 は inverse	
 

Dzyaloshinskii-Moriya 機構をベースに、

隣接スピンの外積の方向とボンドの向きを

考慮することにより、ほぼ解明することが

出来た。	
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図５	
 MnWO4の B||(x+y)の磁気相図 
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 MnWO4の B||y の磁気相図 
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 MnWO4の B||x の磁化の微分 
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