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研究成果の概要： RMnO3(R：希土類イオン)はRのイオン半径の減少に伴い、基底状態の磁

気構造はA型反強磁性（R = La－Eu）からスパイラル反強磁性（R = Gd－Dy）へと転移する。

スパイラル反強磁性相においては自発電気分極が生じ、巨大電気磁気応答が観測されている

。この電気磁気効果を利用することで新しい電子材料の開発が期待されている。しかし、

RMnO3においては磁場による自発電気分極制御は報告されているが、電場による自発磁化制

御はまだ実現していない。本研究では、電場による磁化制御の実現を目指し、弱強磁性成分

を持つA型反強磁性常誘電相とスパイラル反強磁性強誘電相の相境界に位置するEu0.8Y0.2MnO3

に注目し研究を行った。 
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１．研究開始当初の背景 
 マルチフェロイクス物質には複数の秩序
相間に強い結合を持つものが存在する。その
強い結合から、磁場 Hの印加により強磁性磁
化 Mを制御したり、電場 Eの印加により電気
分極 Pを制御するといった従来からよく知ら
れている一見して自明な共役量の結合を利
用するのではなく、非対角的に結合した示
強・示量変数－例えば上述の例では磁場 Hと
電気分極 P、電場 E と強磁性磁化 M－を持つ

物質群に本研究では注目した。このような非
対角的な結合は交差相関と呼ばれ、磁場によ
って巨大な負の抵抗変化を示すいわゆる超
巨大磁気抵抗 (Colossal Magnetoresistance, 
CMR) 効果もその原理を交差相関物性におい
ている。 

本研究ではそれらの結果を基盤として、さ
らに物質系を遍歴電子系から局在電子系へ
と広げ、上述した新規な外場制御としての交
差相関応答の開拓を試みた。 



２．研究の目的 
本研究では、（反）強磁性、（反）強誘電性、

強弾性などの複数の秩序状態が同一相の中
に実現している物質群－いわゆるマルチフ
ェロイクス（Multiferroics）物質群、特に遷
移金属酸化物結晶を主な研究対象とし、実際
にこれら物質群に対して集中的かつ系統的
な物質設計・合成を行い、その磁場・電場・
圧力などの外場下での磁性・誘電性・光学特
性測定、自発電気分極（焦電流）測定、格子
歪測定等を精密に行うことによって、これら
が示す様々な基底状態（電気磁気特性、磁性
-誘電性結合メカニズム）や外場下での相転移
現 象 、 お よ び そ の 特 徴 的 集 団 素 励 起
（Electromagnon）を解明し、さらに新規な
巨大交差相関応答示す物質群を開拓するこ
とを目標とした。 
 
３．研究の方法 
 本研究で使用した試料はすべて浮遊帯域
溶融法(Floating Zone method) を用いて作
製した単結晶である。これらは、粉末 X 線
Rietveld 構造解析により良質な単結晶であ
ることを確認した。異方性を考慮して背面反
射 Laue 法により、試料を結晶軸方向に切り
出した後、平行平板型に成形して測定に用い
た。物性測定として、LCR メーター(20～
1MHz) を用いた複素誘電率測定、ピコアン
メーターを用いた焦電流測定、PPMS を用い
た磁化・比熱測定を零磁場及び磁場下で行っ
た。 
 
４．研究成果 
 図 1 は Eu0.8Y0.2MnO3の誘電率(a)、自発電
気分極(b)、磁化(c)の温度変化である。b、c
軸方向の誘電率には異常が観測されないが、
a 軸方向の誘電率には 30 K 近傍において発
散的なピークが観測される。誘電率に異常が
見られる温度以下において、a 軸方向にのみ
自発電気分極が現れる。磁化においても a 軸
方向には、30 K において異常が観測される。
c 軸方向の磁化には、25 K に異常が観測され
ているが、これは測定方法に起因するもので
本質的なものではない。50 K 付近の b 軸方
向の磁化の異常は、共線的な反強磁性相への
転移に起因するものである。自発電気分極が
観測されることから、Eu0.8Y0.2MnO3 の基底
状態はスパイラル磁気構造を持つ強誘電相
であることがわかる。10 K のスパイラル反強
磁性強誘電状態に磁場を印加することで、興
味深い自発電気分極の振る舞いを観測した。 

図 2 は、Eu0.8Y0.2MnO3の自発電気分極(a)、
磁化(b)の磁場依存性である。自発電気分極は、
磁場の増加に伴い急激に抑えられ、4 T 以上
では完全に消失し、常誘電状態へと転移する。

常誘電状態への転移と同時に、磁化曲線には
弱い異常が見られ、弱強磁性的振る舞いが観
測される。これらの結果から、4 T 以上では
弱強磁性成分を持つ A 型反強磁性常誘電相
が基底状態であることがわかる。 

図１  Eu0.8Y0.2MnO3の物性の温度変化

8 T から磁場を減少させ、H < 0 の領域に
入ると、再び自発電気分極が出現する（図
2(a)）。通常、自発電気分極を観測する場合は、
常誘電状態において、電場を印加（ポーリン
グ）しながら強誘電状態に持っていくことで、
電気分極ドメインをそろえる必要がある。し
かし、図 2(a)に示した自発電気分極の磁場依
存性においては、試料にポーリング電場を印
加していないにも関わらす、自発電気分極が
再出現しており、これは非常に興味深い現象
である。自発電気分極を持たない A 型反強磁
性常誘電状態においても前に行ったポーリ
ングの方向を記憶していることがわかる。こ
のポーリング記憶のメカニズムについては、
まだわかっていない。この自発電気分極が再
出現する磁場領域（－2 T < H < 0 T）におい
ては、弱強磁性的振る舞いも観測されること
から、スパイラル反強磁性強誘電相と弱強磁
性 A 型反強磁性常誘電相が共存しているこ
とがわかる。 



さらに、磁場を負の方向に変化させると、
－4 T において自発電気分極は再び消え、  
H < －4 Tでは弱強磁性A型反強磁性常誘電
相のみが基底状態として存在している。磁場
を－8 T から 8 T へと変化させた場合も、  
0 < H < 2 T において自発電気分極が再び出
現する。再出現する自発電気分極の値は常に
変わらないので、二相の共存比は一定である
ことがわかる。 
図 3(c)は、二相共存領域（H = 2 T）から磁

場を 0 に戻した後測定した、自発電気分極と
磁化の温度変化である。10 K 近傍では、自発
電気分極と自発磁化が共存しているが、20 K
以上で自発磁化は消失し、同時に自発電気分
極の値は増大することから、二相共存状態は
20 K 以下で実現していることがわかる。そし
て、30 K 以上で自発電気分極は消失し、常誘
電状態へと転移する。 

本研究で観測された特異な自発電気分極
の振る舞いは、ポーリング電場なしで磁場に
よる自発電気分極のオンオフ制御が可能で
あることを示している。従って、本研究をさ
らに発展させ、二相共存状態を積極的に利用
した新しい電気磁気制御手法を確立するこ
とで、新しい電子材料への展開が期待される。
しかし、この自発電気分極の特異な振る舞い
は、スパイラル反強磁性強誘電相と弱強磁性
A 型反強磁性常誘電相が単純に共存している
ということでは説明できない複雑な現象で
ある。この現象の起源としては、弱強磁性 A
型反強磁性に起因する磁歪の効果、あるいは

共存する二相の相境界の格子歪みの効果な
どが考えられる。 

図３ 物性の磁場・温度変化 図２ Eu0.8Y0.2MnO3の物性の磁場変化 

 
本研究では、Eu0.8Y0.2MnO3 のスパイラル

反強磁性強誘電相と弱強磁性 A 型反強磁性
常誘電相の二相共存域において、磁場を印加
することで、ポーリング電場なしで自発電気
分極が出現するという特異な電気磁気効果
を観測した。その起源としては、弱強磁性 A
型反強磁性に起因する磁歪の効果、あるいは
共存する二相の相境界の格子歪みの効果な
どが考えられる。今後は、その発現機構を解
明し、二相共存状態を積極的に利用した新し
い電気磁気制御手法を確立することで、新し
い電子材料への展開を目指す。 
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