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研究分野：物性物理学 
科研費の分科・細目：物理学・物性Ⅱ 
キーワード：マルチフェロイック，交差相関，応力場，強磁性，強誘電性，強弾性， 

軌道磁性，物質開拓 
 
１．研究計画の概要 
 本課題申請前において，研究代表者は，
K2NiF4 型の構造原型相を有する有機化合物
について，全く新しい「多重強秩序系（マル
チフェロイックス系）」の可能性について追
求していた。その結果，強誘電／強磁性相関
による一般的にマルチフェロイックにとど
まらず，強弾性をも併せ持つ「応力場交差相
関機能を有する新規マルチフェロイックス
系の開拓」に関する具体的研究を行うめどが
付いたため，本研究を開始した。すなわち，
網羅的(AA)2TX4 系単結晶の育成と複合極端条
件下物性測定により，「ME 効果」，「磁気転移
同時構造相転移」，「巨大色変化」の機構解明
と並行して，応力場交差相関機能を有する新
規マルチフェロイックス系の開拓を行うも
のである。具体的手法の概要は以下の通りで
ある。 
(1) 遷移金属TだけでなくAAの炭素数も網羅
的に変化させ，TX2 面間距離を制御すること
によって T-T 間の異方的磁気相互作用を制御
した，網羅的単結晶育成と，単結晶促成法の
開発。 
(2) 単結晶 X 線構造解析，磁化，磁化率，分
極，誘電率，歪み，弾性率，比熱，AC 伝導
率等の応力下測定。応力場中の磁気・誘電特
性，磁場中の構造・誘電特性，電場中の構造・
磁性の測定。 
(3) 格子及び磁気的カイラリティー情報の把
握と構成原子間の電荷移動状態把握。 
(4) バンド計算及び磁性理論による機構解明
及び物質設計に関するサポート。 
 
２．研究の進捗状況 
(1) ブリルアンゾーン境界 X 点のフォノンク

エンチによりプロトタイプ構造相 I4/mmm か
ら，応力場によって空間群の Abma と Bmab
のスイッチが可能な強弾性相への構造相転
移を起こすアルキルアミン遷移金属ハロゲ
ン化物の単結晶育成を行った。メチルアミン
およびエチルアミンの塩化物について Fe, 
Ma, Co, Cu, Zn の 10 種類の単結晶育成条件を
決定した。 
(2) EACuC において，誘電率の温度依存性を
測定したところ，26K と 37K で誘電秩序があ
ることを初めて見出した。 
(3) 二つの誘電異常温度(26K および 37K)に
おいて弾性率 C55および c 事項方向熱膨張を
測定した結果，37K において明確な異常を示
した。誘電秩序に伴う構造変化が明確になっ
た。相転移に伴う歪みは ezxの可能性が高い。
弾性率は，ステップ型のソフト化を示してい
ることから相転移に関わるランダウ型自由
エネルギーにおける秩序変数・歪み結合項は
歪み１次・秩序変数２次型となるものと推測
した。 
(4) EAMnCについて行った誘電率測定および
熱膨張測定の結果，225K における Abma－
Pbca 相転移点において，誘電率の急激な減少
と熱膨張率の巨大異常を観測した。この結果
は，EAMnC においても歪みと誘電率におけ
る相関が存在することを初めて指摘した。 
(5) EAFeC において，磁気秩序と同時に構造
相転移が起きることを初めて見出した。 
(6) 交差相関確認の可能性が高い EACuC お
よび EAFeC については各秩序相の構造決定
を極低温単結晶 X 線回折装置も用いて重点
的に行った。 
EACuC に関する成果： 
①Ⅴ相の空間群を決定した，Ⅳ－Ⅴ相転移は
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Jahn-Teller 機構が関与する。 
②Ⅵ相の空間群を初めて決定した。Ⅴ－Ⅵ相
転移は，group-subgroup２次相転移である。 
③Ⅶ相の空間群を初めて決定した。この相は
中心対称性を持たず，誘電異常と整合する。 
④ ③の結果は変位型誘電相転移を示唆する。 
⑤Ⅷ相の空間群を初めて決定した。この相も
中心対称性を持たずマルチフェロイックの
証拠を得た。 
⑥Ⅷ相における磁場中誘電率を測定した結
果，交差相関の証拠を得た。 
EAFeC に関する成果： 
①Ⅲ相は中心対称性を持たない。Ⅱ－Ⅲ相転
移は秩序無秩序型と変位型の混成相転移で
ある。 
 
３．現在までの達成度 
〈区分〉 
②おおむね順調に進展している。 
 強的磁性秩序，強的誘電秩序，強的弾性秩
序を併せ持つ物質の製法開拓に成功した。さ
らに，磁気電気交差相関を本物質系で初めて
確認した。以上から，当初の目的は大凡達成
できつつある。ただし，本研究課題の究極的
目標である，応力場交差相関については，傍
証は得たものの確認に至っていない。最終年
度の最大目標はこの確認である。 
 
４．今後の研究の推進方策 
 研究手法は，これまでと同様であるが，取
り分け応力場交差相関確認のため，極低温偏
光顕微鏡を駆使して，ピエゾ素子による応力
印可による磁気秩序・誘電秩序相の応答およ
び磁場印可による誘電秩序相・強弾性秩序相
の応答を観測する。 
 本研究まとめの論文公表を行う。また，本
研究成果に基づく特許が開発できればこの
出願も目指す。 
 
５. 代表的な研究成果 
（研究代表者、研究分担者及び連携研究者に
は下線） 
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