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研究成果の概要（和文）：立方晶ペロブスカイトSrFeO3は、金属的伝導性とらせん磁性を併せもつ希有な酸化物として
古くから知られていたが、単純ならせん磁性では説明できない磁気輸送特性を示すことから、スカーミオンなどのトポ
ロジカルに新しいらせん磁性相の存在が期待されていた。本研究では、フローティングゾーン法と高圧合成法を組み合
わせることで、SrFeO3およびその周辺物質の大型単結晶育成に世界で初めて成功し、磁化・抵抗・ホール抵抗測定から
多彩な新奇らせん磁性相を含む磁気相図を確立した。さらに磁場中における偏極中性子回折実験を行うことで、この系
が4つの磁気伝搬ベクトルを有するmulti-Qらせん磁性体であることを見いだした。

研究成果の概要（英文）：A cubic perovskite SrFeO3 has been known for long as a rare oxide showing metallic
 conductivity and helimagnetic ordering, which can be a potential system hosting a topologically new phase
 such as a skyrmion lattice phase. In this study, we have for the first time succeeded in growing large si
ngle crystals of SrFeO3 and the related compounds by combining floating zone method and a high pressure te
chnique. Based on the magnetic, resistivity, and Hall resistivity measurements, we have established the ma
gnetic phase diagram containing a rich variety of novel helimagnetic phases. To study these phases in deta
il, we have performed polarized neutron diffraction measurements under magnetic field, and revealed that t
his is the novel multiple-Q helimagnetic system, whose propagation vectors are along the <111> equivalents
.

研究分野：

科研費の分科・細目：

化学

キーワード： 高圧合成　らせん磁性　スカーミオン　トポロジカルホール効果　遍歴磁性体　ペロブスカイト型酸化
物　異常高原子価　国際情報交換

基礎化学・無機化学



様	
 式	
 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通）	
 

１．研究開始当初の背景 
近年、超低消費電力の次世代スピントロニク
ス材料として、新しい外場応答が期待される
らせん状スピン変調構造をもつ遍歴磁性体
の研究が精力的に進められてきた。特にスカ
ーミオンと呼ばれる渦状のスピン構造体が
六方格子を組むことで形成される２次元ス
カーミオン格子系は、超低消費電力の次世代
磁気情報媒体の候補として最近注目を集め
ている。これらの物質中では、立体角を有す
るスピン配列が伝導電子にベリー位相を与
えるため、伝導電子は巨大な仮想磁場による
ローレンツ力を受けて運動すると見なすこ
とができる。これはトポロジカルホール効果
として観測される。しかしながら、スカーミ
オン格子は、キラルな結晶構造をもつ B20 
合金系の MnSi など限られた系でしか見つか
っておらず、スカーミオンが内包する物理の
解明には、さらなる物質開拓が急務とされて
いる。本研究で扱った立方晶ペロブスカイト
SrFeO3 は、金属的伝導性とらせん磁性を併
せもつ希有な酸化物として古くから知られ
ていたが、その一方で非自明なホール効果が
観測されるなど、単純ならせん磁性では説明
できない物性も報告されており、新しいスカ
ーミオン相の存在が期待される系である。 
 
２．研究の目的 
(1)これまで報告例のない SrFeO3の大型単結
晶の高圧合成を行い、磁化・抵抗・ホール抵
抗測定を行うことで、多彩ならせん磁気秩序
相を含む磁気相図の確立を目指す。 
(2) SrFeO3の単結晶を用いた磁場中における
偏極中性子回折実験を行うことで、トポロジ
カルホール効果を示す新奇らせん磁性相の
詳細な磁気構造を解明する。 
(3)SrFeO3 におけるらせん磁性は、異常高原
子価状態にある Fe4+間の交換相互作用にフ
ラストレーションが生じるためだと考えら
れている。また、スカーミオン相ではスピン
が全方位を向くことから、磁気異方性が非常
に小さい立方晶構造をもつことが望ましい
と思われる。そこで本研究では、スカーミオ
ンなどの新奇らせん磁性相を探索するため、
異常高原子価遷移金属イオンである Fe4+や
Co4+を含む立方晶ペロブスカイトに着目し、
高圧合成を行った。 
 
３．研究の方法 
(1)	
 まずフローティングゾーン法によりア
ルゴン雰囲気中で欠損ペロブスカイト
SrFeO2.5 の単結晶試料を育成し、それをキュ
ービックアンビル型高圧発生装置を用いて 6
万気圧程度の圧力下で酸化処理することで、
酸素欠損のない SrFeO3 の大型単結晶を得た。
得られた試料は、SQUID による磁化測定およ
び PPMS を用いた磁場中トランスポート測定
を行った後、東京大学物性研究所の徳永研究
室にて、パルス強磁場下の磁化・電気抵抗測
定を行った。	
 

(2)	
 新奇ならせん磁性相の磁気構造を詳し
く調べるため、小角中性子散乱及び偏極中性
子散乱実験を行った。実験は、マックスプラ
ンク研究所 Keimer	
 	
 グループの J.	
 -H.	
 Kim	
 	
 
氏、D.	
 Inosov	
 	
 氏らの協力のもと、チュー
リッヒ近郊の PSI	
 	
 とミュンヘンの FRM-II	
 	
 
において、最大７テスラの超伝導マグネット
と、偏極中性子及び２次元検出器を組み合わ
せて行った。試料は Fe サイトの 1	
 %	
 を Co で
置換した SrFe0.99Co0.01O3を用いた。	
 
(3)	
 SrFeO3単結晶の育成法と同様な手法を用
いて、SrFe1-xCoxO3 や Sr1-xBaxCoO3 の大型単結
晶育成を行い、磁化・電気抵抗測定などを行
った。	
 
	
 
４．研究成果	
 
(1)	
 6万気圧の圧力下で酸化処理することで、
立方晶ペロブスカイト SrFeO3 の大型単結晶
を得ることに成功した（図 1）。SrFeO3の単結
晶試料を用いて、14T までの静磁場下及びパ
ルス強磁場下における磁化測定・電気抵抗測
定を行ったところ、磁気相転移に対応する多
段階の異常が観測された。この結果から、相
図を作成したところ、図 2 に示したように 5
種類のらせん磁性相が存在することが示唆
された。SrFeO3 はこれまでネール温度 130K
以下では単純な proper	
 screw 型らせん磁性
相しか示さないと考えられてきたが、実際は
多彩ならせん磁性相を内包することが分か
った。さらに図 2 の Phase	
 I と II において、

図 1：	
 欠損ペロブスカイト SrFeO2.5 の単結晶、及び

高酸素圧処理で得られた SrFeO3 の単結晶． 

 

図 2：SrFeO3の磁気相図．外部磁場は[111]に印加．

14T 以下の領域は、ρyx/H の等高線プロットを重ねて
表示（石渡	
 et	
 al.,	
 Phys.	
 Rev.	
 B.	
 84,	
 054427	
 

(2011)． 

 



強磁性的スピン配列に由来する異常ホール
効果では説明のつかないホール効果（トポロ
ジカルホール効果）が観測された。この結果
は、スカーミオン格子のような非自明なスピ
ン配列の存在を示唆するものである。	
 
	
 
(2)これまでのゼロ磁場における中性子回折
実験により、SrFeO3 のらせん磁性相は<111>
方向に磁気伝搬ベクトルをもつことが分か
っている。しかしながら、それがスカーミオ
ン格子のような複数の磁気伝搬ベクトルで
記述される multiple-Q の新奇らせん磁性相
であるのか、それとも立方晶に 4 つの等価な
<111>方向が存在することにより single-Q の
らせん磁性がマルチドメイン化した状態に
あるのかは不明であった。特に巨大トポロジ
カルホール効果を示す Phase	
 I と II は、
multiple-Q のらせん磁性相であることが期
待される。そこで、室温で[111]に 5T 以上の
磁場を印加し、最低温度まで冷却を行った後
にゼロ磁場へ戻し、磁場方向とは異なる
<111>等価な方向の磁気反射（例えば[-1	
 -1	
 
1])を調べた。この状態では、磁気ドメイン
が単一化していることが期待されるため、4
つの<111>等価な方向に伝搬ベクトルをもつ
multi-Q らせん磁性相では、[-1-11]にも磁気
反射が観測され、single-Q ではそれは観測さ
れないはずである。結果は図 3 に示した通り
で、Phase	
 I に対応する最低温において立方
晶の 4 つの等価な<111>方向に磁気伝搬ベク
トルをもつ multi-Q らせん磁性相が実現して
いることが明らかとなった。これは、基底状
態として 3次元スカーミオン格子が実現して
いる可能性を強く示唆するものであり、世界
初の観測例だと言える。さらにこのらせん磁
性に対応した磁気反射を、偏極中性子を用い
て詳しく調べた。その結果、Phase	
 I では
[-1-11],	
 [-11-1],[1-1-1]方向にはサイクロ
イド型で、磁場に平行な[111]方向にはプロ
パースクリュー型の磁気伝搬をしているこ
とが明らかとなった。この結果は、SrFeO3に
おいて新奇な 3次元スカーミオン格子が実現
していることを強く示唆するものである。	
 
	
 
(3)	
 SrFe1-xCoxO3の単結晶試料の高圧合成を行
い、それらの磁気相図を作成した(Y.	
 W.	
 Long
氏、田口康二郎氏らとの共同研究）。x	
 >	
 0.15	
 	
 

で系が強磁性的になることが既に報告され
ていたが、我々は特に x	
 <	
 0.1 の領域に着目
し、SrFeO3で見いだされた 5 種類のらせん磁
性相がわずかな Co	
 	
 置換によってどのよう
な影響を受けるかを調べた。その結果、x	
 =	
 
0.01では5種類のらせん磁性相が確認された
ものの、x	
 =	
 0.02	
 では相の種類が 3 つに、
それ以上 x を増加させると 1 種類になること
が確認された。これは、SrFeO3で実現した新
奇な multi-Q らせん磁気相が、わずかな磁性
不純物によって不安定化し、シンプルな
single-Q らせん磁性相になることを示唆し
ている。さらに最近、Sr1-xBaxCoO3（0	
 ≤	
 x	
 ≤	
 
0.5)の大型単結晶の育成に成功し、x の増加
に伴って強磁性が不安定化することが明ら
かとなった。現在パルス強磁場などを用いて
磁気基底状態の組成依存性を調べている。	
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