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研究成果の概要： 
ノンコリニアーな磁気構造が電気分極を誘起するマルチフェロイック物質として交差相関物性

研究の場で興味が持たれ始めたデラフォサイト結晶構造を持つ酸化物CuFeO2における自発電気

分極の起源の解明を目指した。強誘電相の磁気構造、偏極中性子回折によるスピンヘリシティ

と分極の対応関係、放射光 x 線解析による格子変調等を調べることにより、ノンコリニアーな

スピン対によるスピン流が作り出す誘導電場により電気分極が起こるスピン流モデルではなく、

同じくスピン軌道相互作用に起因する機構であるが、有馬により提案された、metal-ligand 間

のd-p hybridizationに起因する機構が、酸化物CuFeO2では本質的であることを明らかにした。 
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１．研究開始当初の背景 
 

磁 性 と 強 誘 電 性 が 共 存 し た 物 質 系

(multiferroics)は磁場による電気分極の制

御や 電場による磁化の制御の可能性を持つ

機能性物質群として、新しいエレクトロニク

ス開拓の視点ばかりでなく交差相関物性の基

礎物理的研究の視点からも注目が集まり始め
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ていた。それまでは、いわゆる磁性誘電体で

は交換磁歪を交差相関の起源とするものが主

であったが、近年、長周期の磁気構造に随伴

した自発電気分極を示す系(T. Kimura et 

al.) が見いだされ、N. Nagaosaらのグループ

により交差相関の新しい起源として 「スピン

流モデル」(H. Katsura et al.)が提唱された。

これは、螺旋磁性に見られる不整合磁気構造

をなすスピンが隣接する(exchange-pathによ

り 結 ば れ て い る ) ス ピ ン と な す 

non-collinearityにより生成されるスピン流

により(固体のなかでenhanceされた)電磁気

学効果として作られる局所電場により 電気

分極が局所的に引き起こされるものであり、

「 Aharonov-Casher effect  enhanced in 

solid」と位置づけられ興味深い。磁気フラス

トレーション系は、スピン縮退を解くために

non-collinear磁気構造がスピン自由度だけ

で実現するため、DM相互作用の逆過程を通し

て格子系に空間反転対称性の破れを引き起こ

す「スピン流モデル」を適用できる交差相関

物性研究を行なう対象として興味深く、その

ような視点で、活発な研究がTbMnO3等で進ん

でいた（T. Arima et al,）。 

 
 
２．研究の目的 
 
本研究の舞台となるデラフォサイト結晶構

造を持つ酸化物CuFeO2は、Fe
3+磁性イオンがな

す三角格子面がc軸に積層した三角格子反強

磁性体であり、そのスピンフラストレーショ

ンに起因する多彩な磁気秩序相が磁場誘

起・微量希釈誘起され、さらには磁気弾性効

果を通して各磁気秩序相に応じた格子歪み

が生じる系である。2006年に、基底状態4sub

相から第１磁場誘起相として出現する強誘

電相が発見されてから、ノンコリニアーな磁

気構造が電気分極を誘起するマルチフェロ

イック物質として交差相関物性研究の場で

も興味が持たれ始め、従来の交換磁歪の機構

に加え、提唱されたスピン流の機構も念頭に

置き、この系の交差相関の起源の解明を目指

し研究を開始した。 

 
３．研究の方法 
本研究は、（１）中性子回折実験による第１

磁場誘起相および微量希釈誘起された強誘

電相の磁気構造の解明（２）放射光x線回折

実験による電気分極の出現に伴う１Qmおよ

び２Qmの伝搬波数を持つ格子変調の探査

（３）電場によるスピンhelicityの制御の偏

極中性子回折による検証を行い、強い磁気フ

ラストレーションを持つ三角格子酸化物磁

性体CuFeO2におけるスピン自由度、格子自由

度の結合に起因する誘電性について、その交

差相関の起源の解明を目指した。 

 
 
４．研究成果 
 
磁気フラストレーション系である三角格子

酸化物磁性体CuFeO2における磁気秩序が駆

動する強誘電性の発現機構の解明を目的と

して研究を開始し、 

（１）CuFeO2の磁場誘起強誘電相の探査を高

磁場~４０Tまで拡張し[論文６]、強誘電相

は磁場誘起されるばかりでなく、微量希釈に

より誘起されることを明らかにし[論文８]、



 

 

さらに、この磁気構造がスピンカレントモデ

ルで必要とされるサイクロイド型ではなく、

プロパーヘリカル型であることを明らかに

し[論文７]、この系における交差相関機構が、

代表物質TbMnO3を良く説明するスピンカレ

ントモデルではない別種のものである可能

性を示唆した。 

 

（２）交換磁歪でもスピンカレントモデルで

もない第３のスピン-分極結合の微視的機構

が有馬[T. Arima: JPSJ 76(2007)073702]に

より提唱されたが、そこで予言されている性

質 (i) スピン流モデルではサイクロイドら

せん軸と垂直方向に分極が誘起されること

と対照的に、プロパーヘリカル構造の[110]

らせん軸と平行に分極ベクトルが生じるこ

と、(ii) スピンヘリシティに対応して分極

ベクトルの極性も反転することを、JRR3での

偏極中性子回折実験により確かめた。[論文

５] 

 

（３）さらには、有馬による理論的考察によ

り指摘されていた「誘起される局所的な電気

双極子はマクロな電気分極Pを与える一様な

成分ばかりでなく2q, 4qの波数で変調され

ている成分を持つ」ことを、SPring-8放射光

x線により探査し、磁気弾性効果を通して誘

起される2q格子変調[論文４]と区別が可能

な、有馬の理論的考察に固有な2q変調を観測

した。[論文３] 

 

以上により、ノンコリニアーなスピン対によ

るスピン流が作り出す誘導電場により電気分

極が起こるスピン流モデルではなく、同じく

スピン軌道相互作用に起因する機構であるが、

有馬により提案された、metal-ligand間のd-p 

hybridizationに起因する機構が、酸化物

CuFeO2では本質的であることを明らかにした。 
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