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研究成果の概要（和文）：本研究課題は螺旋磁性強誘電体におけるスピン秩序と強誘電性の相関を微視的に解明
し、エレクトロマグノンと呼ばれる電気磁気素励起の描像を得ることを目的としている。代表的な螺旋磁性強誘
電体であるTbMnO3の非弾性中性子散乱実験を行い、その磁気励起が基本的にはスピン波励起として理解できるこ
とを示し、さらに、スピン波描像では再現できない励起が存在することを明らかにした。また、TbMnO3と同じペ
ロブスカイト構造を有する磁性反強誘電体であるYFeO3に着目し、研究を行った。円偏光X線回折実験を行い、Fe
スピンと格子との結合を直接的に観測した。

研究成果の概要（英文）：The object of this project is clarifying microscopic mechanism of the 
cross-correlation properties and understanding dinamical magnetoelectric phenomena in multiferroic 
materials. First, in order to understand the electromagnetic excitations observed around E ~ 2.5meV 
in representative spin-spiral multiferroic material TbMnO3, we have performed inelastic neutron 
scattering experiments. We found prabolic magnetic excitations around (1 -1 0) which is one of the 
crystallcraphic gamma point, although theoretical studies previously predicted that non-dispersive 
excitations in the L = 0 plane. Energy gap at the gamma is estimated to be 2.5 meV, which is close 
to that of the electromagnetic excitaions. 
To obtaine fine-understanding of the electromagnetic interaction in multiferroic materials, we have 
performed circulay polarized x-ray diffraction experiment on single crystal sample of YFeO3. We have
 suceeded In observing direct coupling of the antiferroelectricity and ferromagnetisity. 

研究分野： 強相関、磁性

キーワード： 電気磁気効果　交差相関　スピン格子相互作用　スピン軌道相互作用

  ２版



１． 研究開始当初の背景 
磁性と強誘電性が強い相関をもちつつ共

存するマルチフェロイック (MF)物質は、
2003 年に RMnO3（R:希土類イオン）におい
て「磁場による電気分極回転」が発見されて
以来、多自由度交差相関物性の舞台として精
力的に研究されている。磁性と強誘電性の微
視的な結合メカニズムは単純化されたクラ
スター模型を用いて理論的に考察されてい
る。しかし、実際の系にそのまま適用するの
は難しく、定性的な理解に留まっている。デ
バイスへの応用を目指すためには感度、動作
温度について大幅な改善が必要であり、その
指針を得るために実際の系について精緻に
動作機構の理解することが必要不可欠であ
る。 

磁性と誘電性の結合は準静的な過程のみ
ならず、動的特性においても現れる。磁気と
電気が強く結合した揺らぎはエレクトロマ
グノンと呼ばれ、新しい素励起としての可能
性を秘めている。エレクトロマグノンはデバ
イスへの応用を考える際にも重要な概念で
あり、積極的に利用することで高速の巨大電
気磁気応答が可能になる。また、波数 q =0 の
誘電揺らぎと磁性揺らぎとが結合するエ
レクトロマグノンでは、ともに光の電場成分
と磁場成分とに作用することから、非相反効
果などの新しい磁気光学応答を生じさせ得
る。その微視的な機構についてはスピン軌道
相互作用を介した強い磁気格子結合が起源
として示唆されていたものの、実験的な証拠
は得られていない。 

 
２． 研究の目的 
本研究の目的は物質中の磁性と誘電性の

結合について理解を深め、MF 物質の動的な
電気磁気特性を微視的に理解することであ
る。そこで、サイクロイド型 MF の典型例で
ある RMnO3 に着目し、電気磁気結合の発現
機構を微視的に明らかにすること、また、光
の非相反効果が観測されているエレクトロ
マグノンに注目し、その発現メカニズムを明
らかにすることを目指した。特に THz 分光
測定によって観測された 2.5meV 帯のエレ
クトロマグノンについて、磁性のセクターか
ら直接的にアプローチするために、磁気的な
揺らぎを直接的に調べた。さらに、同じくペ
ロブスカイト型遷移金属酸化物である
YFeO3について、反強誘電性と強磁性が結合
する系として着目し、その結合機構を調べる
こととした。 
 
３．研究の方法 

(1)TbMnO3 の磁気強誘電相において非弾
性中性子散乱実験を行い、広範囲のエネルギ
ー、逆空間における動的帯磁率を観測する。
その結果から微視的な磁気相互作用を実験
的に決定し、これを用いて動的な強誘電磁気
揺らぎに関する微視的な描像を得る。 

(2) YFeO3の円偏光 X 線回折実験を磁場下

で行う。磁気散乱は散乱体であるスピンの方
向に依存して散乱Ｘ線の偏光方向や位相が
変化するため、回折配置を適当に選ぶことで
トムソン散乱と干渉させることができる。単
一磁区の状態でトムソン散乱と磁気散乱の
干渉効果を測定し、外部磁場によりスピン方
向を反転させてその干渉効果の変化を調べ
る。得られた結果からスピン配列と格子変位
の位相を決定する。 

 
４．研究成果 

(1) TbMnO3のエレクトロマグノンの解明 
TbMnO3 は横滑り螺旋スピン配列が電気

分極を誘起する磁性強誘電体の典型例であ
る。Tc = 27K 以下で、bc 面内に回転し伝播
ベクトルqmag = (0 q 1) (q ~ 0.27) を有するサ
イクロイド型スピン構造が c 軸方向に電気分
極を誘起する。この物質では THz 吸収分光
測定により、E ～ 2.5, 7.5, 17 meV にエレク
トロマグノンが存在することが報告されて
いる。E ～ 7.5, 17 meV のエレクトロマグノ
ンはブリルアンゾーン境界近傍のスピン波
励起、Tb の結晶場励起、にそれぞれ起因す
ることが報告されているものの、E ～ 

図１ TbMnO3 の強誘電反強磁性相にお

ける非弾性中性子磁気散乱実験の結果 



2.5meV についてはその発現機構はいまだ明
らかになっていない。これまで、海外のグル
ープにより磁気的Γ点qmag近傍において非弾
性中性子散乱実験により磁気励起が観測さ
れ、その結果からエレクトロマグノンは螺旋
面の振動モードに対応するとの主張がなさ
れた。しかし、その後の貴田らの詳細な THz 
分光測定から、螺旋面回転とは異なる振動モ
ードであることが明らかになった。そこで、
L = 0 のレイヤーに着目し、J-PARC, MLF, 
BL14 の冷中性子ディスクチョッパー型分光
器 AMATERAS を用いた非弾性中性子散乱
実験を行った。 
図 1 は H=1, L = 0 で K 方向の磁気散乱の

分散関係と、トランスファーエネルギーが
0.5-1、1-1.5, 1.5-2, 2-2.5 meV の散乱強度を
HK0 面でスライスした中性子散乱強度のカ
ウンターマップである。ギャップを有した二
つの円錐状の分散が(1 -1 0)から立ち上がっ
ていることがわかる。エネルギーが高い方の
分散の下端が 2.5meV であり、 ちょうどエ
レクトロマグノンに対応している。温度変化
を調べたところ、反強磁性常誘電相である
30K においては形状がぼやけてギャップを
はっきり確認することはできない。この変化
についても THz 吸収の測定と対応している。
スピン波モデルを使った計算で測定された
分散関係を概ね再現することができ、この磁
気構造の結晶学的ガンマのスピン波モード
は、b 方向の強磁性的な振動と antiphase の 
phason、であることが分かった。この磁気振
動モードがエレクトロマグノンとしてどの
ように光で誘起されるのか、今後、検討を進
めていく。 

 (1 -1 0)から立ち上がる磁気励起とは別に、
(1 ~-0.5 0), (1 ~-1.5 0) から立ち上がる放物
線様の分散関係をもつ励起が新たに観測さ
れた。反強磁性常誘電相では消失することか
ら、強誘電性に関連した磁気励起であること
が期待されるが、単純な Mn スピンのスピン
波解析では再現できず、Tb の磁気モーメン
トの寄与も考える必要がある。 
 
(2) 円偏光線を用いた反強誘電性と強磁性の
結合状態の観測 
横滑り螺旋磁性体ではスピンと局所的な

強誘電分極が Dzyaloshinskii-Moriya (DM)
相互作用の逆効果で結合していると理解解
釈されている。二つの遷移金属イオンとその
中間にある配位子から構成される単純なク
ラスターモデルにおいて、非平行な二つのス
ピンがスピン軌道相互作用を通じて電子の
空間分布に偏りを生じさせて強誘電極を発
現することが理論的に示された。さらにスピ
ン配列の対称性を考慮することで実際の系
の振舞いを定性的に説明することに成功し
ている。しかし、スピン軌道相互作用が極端
に大きい、原子変位を無視している、等、現
実性に欠けることが指摘されており、最も代
表的な例である TbMnO3 や MnWO4 におい

てさえ、局所的な電気分極モーメントとスピ
ンカイラリティとの方向関係を再現できて
いない。期待される原子変位は pm 程度であ
り、Ｘ線回折等で実験的に決定することは難
しい。そこで、反強的な原子変位を有し、Ｄ
Ｍ相互作用を介して格子系とスピンが結合
した結果として強磁性を発現する斜方晶ペ
ロブスカイト型フェライトについて、円偏光
Ｘ線回折を行い、その方向関係を決定するこ
とを目指した。 

DM 相 互 作 用 の ハ ミ ル ト ニ ア ン は
EDM=D(Si×Sj)と定式化され、Si と Sjは隣り
合うスピン、D は Si と Sj の間に空間反転心
がないことに起因するベクトル、である。格
子がジグザグ鎖状に歪む、すなわち反強誘電
的に変調している場合、交替的に並ぶスピン
は DM 相互作用により傾き、強磁性成分を生
じる。YFeO3は GdFeO3型に歪むペロブスカ
イト構造を有し G 型反強磁性的にスピンが
整列するので、このような状況が実現してい
る。FeO6 八面体がｃ軸方向に交替的に傾い
ているので、Ｄベクトルの符号も交替的に並
んでいる。DM 相互作用はＦｅのスピンを傾
け、結果的に b 方向のＡ型反強磁性と c 方向
の強磁性を発現させる。格子とスピンの位相
関係は二つの可能性があり、それは D ベクト
ルの符号の正負に対応する。 

Blume と Gibbs により与えられた非共鳴
X 線散乱の散乱断面積は        

 
 
  

(1) 
 
 
 

ここで F(K) と S(K) は電荷散乱とスピン散
乱の構造因子である。第一項と第二項はそれ
ぞれの散乱に独立に起因する項であり.第二
項は干渉項である。入射Ｘ線の偏光状態が円
偏光の場合、第二項は生き残り、スピンが反
転する、あるいは円偏光の方向が逆転すると
その符号が反転する。 
 円偏光X線回折実験は高エネルギー加速器
研究機構 Photon Factory の BL-3A で行った。
実験配置を図 2 に示す。  ダイヤモンド位相
子を用いて入射X線の偏光状態を直線偏光か

図２ ダイヤモンド位相子を用いた円偏

光Ｘ線回折実験の概念図 
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ら左右円偏光に変更させた。210K で 1T、も
しくは-1T の磁場を印加しつつ(1 4 -1)反射の
強度を観測した。図 3 に結果を示す。横軸は
ダイヤモンド位相子の(222) 反射のBragg条
件からの差である。磁場の向きによって明確
に差が生じている。偏光状態がちょうど完全
な円偏光になるときにその差が最大になり、
正負は円偏光の回転方向に対応して反転し
ている。すなわち、磁場反転により G 型反強
磁性スピンの方向が反転していることを意
味する。この結果から、FeO6 八面体の交替
的な傾きと D ベクトルの方向関係を実験的
に求めることができた。D ベクトルは遷移金
属イオン間の基底状態、励起状態の交換積分
の非対称性に起因する。本研究で得られた結
果と理論計算の比較を行うことで、これらの
実際の状況に関して情報を引き出すことが
可能になる。 
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図 3 YFeO3の(1 4 -1)反射におけるダイヤ

モンド位相子角度に対する依存性。磁場

+1T と-T の場合（上図）と、その差分（下

図） 
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