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研究成果の概要（和文）：本研究では従来型の螺旋磁性誘起強誘電体とは異なるタイプのマルチ

フェロイク物質である FeCr2O4と Mn3O4に着目し、放射光と中性子散乱を相補的に使うこと

でスピン格子相互作用をしらべ、巨大磁気応答のメカニズムを明らかにした。メカニズムは異

なるものの両物質の場合とも特に軌道自由度が巨大な外場応答を実現するために重要な役割を

担っていることが明らかになった。また、テラヘルツ分光により観測されている螺旋磁性誘起

強誘電体における動的スピン格子結合の起源を探るために TbMnO3 の磁気揺らぎの観測を行

った。 

 
研究成果の概要（英文）：In this study I have investigated spin-lattice coupling in new-type 

multiferroic materials, FeCr2O4 and Mn3O4, by using synchrotron X-ray diffraction and 

neutron diffraction technique. From these experimental results, it was clarified that 

orbital-degree-of-freedom play important role in large magnetic field response of these 

materials. I have performed inelastic neutron scattering experiment on multiferroic 

TbMnO3 to understand electromagnetic excitations observed by terahertz spectroscopy 

measurements.     
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１．研究開始当初の背景 

マルチフェロイック物質とは複数の自由
度、（スピン、電気分極、格子、電荷等）が
同時に秩序化した物質群の総称である。2003

年に木村らによって報告された TbMnO3 の
巨大電気磁気効果を端緒として近年盛んに
研究が行われている。TbMnO3では中性子散

乱実験によりMnスピンが横滑り螺旋構造を
とることで格子の空間反転対称性を破り強
誘電が現れること、磁場印加により螺旋面が
回転することにともない強誘電分極が大き
な磁場応答を示すことが示され、その後多く
の螺旋磁性を持つ物質において磁性誘起強
誘電とその巨大磁場応答が発見された。デバ
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イスへの応用が期待されているものの、現在
までに発見されている物のほとんどは強誘
電発現温度が室温よりも遙かに低い。スピン
螺旋構造はスピンフラストレーションに起
因するため、スピン秩序化温度が数十Ｋ程度
と低くなることは当然の帰結である。また、
ＤＭ相互作用によるスピン格子結合により
電気分極が発現しているため電気分極の大
きさが従来型の強誘電体にくらべて桁違い
に小さい。そのため、螺旋磁性型とは異なる
タイプのマルチフェロイック物質が求めら
れている。しかしながら新物質探索に関して
「螺旋スピン構造」に変わる確たる指導方針
はなく、暗中模索の状態が続いている。 

また、高速応答デバイスへの応用を実現す
るためには、マルチフェロイック物質におけ
る動的電気磁気効果、すなわちエレクトロマ
グノン（光の電場成分に誘起される磁気励起）
を理解することが必要不可欠である。テラヘ
ルツ分光実験によりその存在は多くのマル
チフェロイック物質で確認されているもの
の、充分な理解に達しているとは言い難いの
が現状である。 

 

２．研究の目的 

本研究の目的は、マルチフェロイック物質
におけるスピン格子結合を理解することで、
高性能マルチフェロイック物質開発のため
の新たな指導原理を確立することである。 

 

３．研究の方法 

上記の目的を踏まえ、以下の二つのアプロ
ーチを行った。 

(1) 螺旋磁性型とは異なるタイプのマルチフ
ェロイック物質に着目し、そのミクロスコピ
ックな機構を明らかにすることで高温動作、
高感度、高出力のマルチフェロイック物質開
発のための新たな指導原理を得る。本研究で
は強磁性（フェリ磁性）と強弾性が共存し両
者に強い相関が指摘されている FeCr2O4と、
磁場を印加することにより強誘電、強磁性、
強弾性が誘起される Mn3O4 に着目し、中性
子散乱実験と放射光X線を相補的に用いるこ
とでこれらの物質におけるスピン格子相互
作用をミクロスコピックな視点から明らか
にする。 

(2)代表的なスピン螺旋誘起強誘電体である
TbMnO3におけるスピン揺動を調べ、エレク
トロマグノン（光の電場成分に誘起される磁
気励起）を引き起こす動的な格子相互作用に
ついて調べ、ミクロスコピックな描像と高速
応答デバイス開発のために知見を得る。 

複数の自由度が秩序化しているマルチフ
ェロイックスにおいて、それぞれの自由度、
スピン、格子、電荷、軌道を同時に一つのプ
ローブで観測することは難しい。そこで、本
研究では中性子散乱と放射光X線回折実験を

相補的に行うことで、それぞれの自由度の秩
序化、外場に関する応答をミクロスコピック
に調べた。格子の変化を調べるための放射光
X線回折実験はつくばの高エネルギー加速器
研究機構、Photon Factoryにおいて二軸回折
計を用いていった。静的な磁気秩序を調べる
ための中性子回折実験は日本原子力研究開
発機構東海研究所の実験用原子炉 JRR-3 に
設置されている中性子散乱用三軸分光器
PONTA を使用した。磁気揺動を調べるため
に非弾性中性子散乱を J-PARCのチョッパー
分光器 4SEASONSを使用して行った。試料
は全て固相反応法にて多結晶試料を作成し
た後、FeCr2O4は気相輸送法にて、Mn3O4と
TbMnO3 はフローティングゾーン法によっ
て純良単結晶を育成した。 

 
４．研究成果 
(1) FeCr2O4 おける磁場誘起巨大歪みのメカ
ニズムの解明 

FeCr2O4 はスピネル構造を有し二価の鉄
イオンが酸素が四面体配位した Aサイト、三
価のクロムが酸素が八面体配位した B サイ
トを占有する。鉄イオンが軌道占有自由度を
有し、140K 以下で協力的ヤーンテラー効果
により立方晶から正方晶へ構造相転移を起
こす。Tc=70K 以下で鉄とクロムのスピンが
フェリ磁性転移を起こし反平行に整列する
と同時に正方晶から斜方晶へ歪むことが報
告されている。本研究では低温フェリ磁性相
にて磁場を印加し、変化率が１％と巨大な磁
場誘起歪みが現れることを歪みゲージによ
るマクロ測定で確認した（図１）。 

図１ FeCr2O4の巨大磁歪と磁化過程 

 

さらに、放射光 X線回折にて(660)反射の
プロファイルの磁場変化を高精度で観測し
（図２）巨大磁歪が磁場による斜方晶ドメイ
ンの再配列によって起きていることを確認



 

 

した。 

 

図２(660)反射プロファイルの磁場変化 

 

(2) Mn3O4の磁場誘起強誘電、強磁性、強弾
性のメカニズムの解明 

Mn3O4 は歪んだスピネル型の結晶構造を
持ち、二価のマンガンイオンが酸素が四面体
配位した Aサイト、三価のマンガンイオンが
酸素が八面体配位した B サイトを占有する。
43K 以下でスピンはノンコリニアなフェリ
磁 性 構 造 を と る 。 39K で q = 

を持つ不整合磁気秩序相
へ、さらに 34Kで整合磁気秩序相へと
逐次相転移を起こす。 [100]方向に磁場を印
加すると急激な磁化の増大、格子の磁場方向
の伸び、誘電率の減少を示す（図３）。また、
電気分極が自発的に出現することも確認さ
れた。 

 

 

図３ Mn3O4 の磁化、誘電率、歪みの磁
場変化 

本研究では実験用原子炉 JRR-3 の中性子
散乱用三軸分光器を用いた中性子回折実験
を行い磁場印加によりスピン配列が図 3に示
すように変化することを明らかにした。 

KEK, Photon Factoryにおいて放射光X線
回折実験を行い、スピンの変化にともない格
子系がどのように変化するのか調べた。ゼロ
磁場下でスピン配列と同じ変調波数で格子
系にも変調変形が起きていること、また、磁
場印加によりスピン配列が変化し分極が発
現するのと同時に長周期格子変形が消失す
ることが明らかになった。このスピン格子相
互作用はスピン間に働く超交換相互作用の
逆効果である。また、スピン軌道相互作用を
介して磁場印加により３ｄ電子軌道がわず
かに変化することをトリガーとして巨大な
物性異常が発現していると理解することが
できる。 

図４ Mn3O4 の磁場印加による磁気構造
の変化 

 
(3)非弾性中性子散乱実験による TbMnO3の
エレクトロマグノンの研究 

 TbMnO3 は歪んだペロブスカイト構造を
持ちTN=27K以下でMnスピンが横滑り螺旋
構造をとることで空間反転対称性が破れ電
気分極は発現する。テラヘルツ分光により強
誘電状態でエレクトロマグノンと呼ばれる
光の電場成分によって励起される磁気励起
の存在が明らかになっている。エレクトロマ
グノンは 2mev帯と 7.5meV帯で観測されて
おり、特に前者の発現メカニズムは現在まで
不明のままである。本研究では非弾性中性子
散乱実験を行い 2mev帯における磁気揺らぎ
を観測した。得られた磁気揺らぎとすでに報
告されている非弾性放射光Ｘ線散乱による



 

 

格子揺らぎとを一緒に考察することで動的
なスピン格子結合を考えることが可能にな
る。 

チョッパー分光器による非弾性散乱実験
では広範囲の逆格子空間を一度に測定する
ことが可能であり、新たな磁気励起の発見を
目指して観測を行った。これまでに報告され
ているように磁気ガンマ点(0 2.7 1)近傍で、
2meV 程度のギャップを磁気励起が観測され
た(図 5)。さらに解析を行い磁気励起のモー
ドを明らかにすることでエレクトロマグノ
ンのミクロスコピックな挙動を明らかにす
る。 
 

図５ HK1 における 2meV 帯の磁気励起 
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