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研究成果の概要（和文）：本研究では空間反転対称性と時間反転対称性の複合的な破れに伴う新しい物性応答の
起源としての奇パリティ磁気多極子秩序に着目し、その物性をマクロな物性応答として検出することを目的とし
て実験を行った。その実現のため、奇パリティ磁気多極子ドメインの可視化と、異方的な物性応答を利用したド
メイン制御について研究を進めた。本研究の成果として１．Ba3Fe2O5Cl2などの複数の物質がマルチフェロイク
スであることを発見した。２．アキラルな構造を持つ反強磁性体であるMnTiO3や、キラルな結晶構造を持つ有機
-無機ハイブリットペロブスカイトにおいて方向二色性が現れることを発見した。

研究成果の概要（英文）：In this study, we focused on the odd-parity magnetic multipolar order as the
 origin of new physical property responses associated with the breaking of both space inversion 
symmetry and time reversal symmetry, and performed experiments to detect the new physical properties
 as macroscopic physical property responses. To achieve this, we have studied visualization of 
odd-parity magnetic multipolar domains and domain control using anisotropic physical response. Main 
achievements are listed below. 1. Multiferroic response is newly discovered in several materials 
such as Ba3Fe2O5Cl2. 2. It has been discovered that large directional dichroism in MnTiO3 and 
organic-inorganic hybrid perovskites.

研究分野：固体物性

キーワード： マルチフェロイクス　方向二色性　奇パリティ磁気多極子秩序
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究の成果の中でも特にアキラルな構造を持つ反強磁性体であるMnTiO3における方向二色性の発見は、これま
での研究指針よりも広範囲の物質に適応できる可能性があり、今後の方向二色性を示す物質の新しい探索指針に
なることが期待される。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
物質の性質や機能は対称性と深く結びついている。例えば空間反転対称性の破れは強誘電性
や掌性として、時間反転対称性の破れは強磁性として現れ、各種の電子デバイスや記憶素子の基
本原理としても広く用いられている。これらの強磁性体や強誘電体では結晶全体で対称性が破
れているのに対し、近年の研究では局所的な反転対称性の破れの重要性が指摘されている。局所
的な反転対称性の破れの典型的な例は固体表面や界面であり、例えば Rashba効果によるバンド
のスピン分裂や、積層薄膜の界面における Dzyaloshinskii-守谷相互作用に由来する非共線的な磁
気構造などが報告されている。これらの効果はスピン偏極を
操作する方法としてスピントロニクスデバイスの基本原理
としても期待されている。固体中においても四面体結晶場、
ジグザグ構造、ハニカム構造などを舞台として、局所的な反
転対称性の破れに伴う奇パリティ多極子の重要性が指摘さ
れており[1]、この中でも図１のような磁気四極子などの奇パ
リティ磁気多極子では対称性の複合的な破れに伴う新しい
物性応答が期待できる[2]。また複数の磁気モーメントによっ
て形成されるクラスター多極子も新しい物性応答の舞台と
して注目されている[3]。 
強磁性体における磁区のように、強的な秩序を持つ物質で
は系全体のエネルギーを下げるためにドメイン構造が形成
される。それぞれのドメインの間にはドメイン壁が形成さ
れ、例えば強磁性体では磁化に対して共役な磁場によってド
メイン壁を動かすことで磁化の向きを制御している。すなわ
ちドメイン構造やドメイン壁の運動を理解することは、応用
の観点からも重要である。一方で、本研究で対象とする奇パ
リティ磁気多極子は基本的に反強磁性体において現れるこ
とから、共役な外場は無く、ドメイン制御方法は未だ確立さ
れていない。すなわち、通常の反強磁性体と思われていた物
質においても、奇パリティ磁気多極子秩序の単ドメイン化が
実現できれば、新しい物性応答が現れる可能性がある。 
 
 
２．研究の目的 
本研究では対称性の複合的な破れに伴う新しい物性応答の起源としての奇パリティ磁気多極
子秩序に着目し、その新しい物性をマクロな物性応答として検出することを目的とする。その実
現のため、（１）奇パリティ磁気多極子ドメインの可視化と、（２）異方的な物性応答を利用した
ドメイン制御の２点について研究を進める。 
 
 
３．研究の方法 
（１）奇パリティ磁気多極子ドメインの可視化 
奇パリティ磁気多極子の強的な秩序が存在する場合、非相反光学応答が現れる [4]。図１下は
トロイダルモーメントのドメイン構造を方向二色性によって観測した例であり、磁気秩序温度
以下では図１のように向きが異なるトロイダルモーメントのドメインが形成され、ドメイン構
造を透過光強度の違いによって検出することが可能である。同様の光学応答は反射[5]や発光[6]、
屈折[7]などにおいても現れることから、これらの非相反光学応答を利用することで、奇パリテ
ィ磁気多極子のドメイン構造を可視化する。 
（２）異方的な物性応答を利用したドメイン制御 
奇パリティ磁気多極子秩序を持つ物質では電気磁気効果が発現する。このことを利用して、絶
縁体では電場と磁場を同時に印加することでドメインを制御することが可能である。一方で電
気抵抗が低く電場を印加することができない金属や半導体では、同様の手法を用いることがで
きない。このため、本研究ではドメイン制御の手法として異方的な物性応答を利用する。特に反
強磁性体における磁気構造の制御方法として有望な一軸応力や電流を利用したドメイン制御方
法の確立を目指す。 
上記の（１）と（２）の研究を遂行するために、本研究費で 0.5テスラまで印加可能な電磁石
およびイメージング測定用の 16bit CMOSカメラを導入した。現有の冷凍機および光学測定系に
これらの機器を組み込むことで、磁場印加下での光学スペクトルおよびイメージングの測定を
行えるようになった。また冷凍機内での一軸応力印加用セルの設計と工作を行い、応力印加測定
を試みた。研究後半では外部実験も可能になったため、東京大学物性研究所での共同利用実験に
よって候補物質の単結晶育成、X線構造解析、電気磁気効果および磁化の測定などを行った。 

図１ 奇パリティ磁気多極子

とドメイン構造 



 
４．研究成果 
本研究では対称性の複合的な破れに伴う新しい物性応答の起源としての奇パリティ磁気多極
子秩序に着目し、その新しい物性をマクロな物性応答として検出することを目的として研究を
進めてきた。本研究における顕著な成果として（１）MnTiO3における方向二色性の発見、（２）
Ba3Fe2O5Cl2 における電気磁気効果の発見、（３）MnTiO3 における方向二色性を利用したドメイ
ンダイナミクスについての研究、（４）有機無機ハイブリッドペロブスカイトにおける方向二色
性の発見が挙げられる。 
 
（１）MnTiO3における方向二色性の発見 
マルチフェロイック物質では、光の入射する向きに依存して吸収係数が変化する方向二色性
が現れる場合がある。この方向二色性が現れる条件として、「空間反転対称性と時間反転対称性
が破れている」という制約があるため、これまでの研究ではマクロな磁化を持つ強磁性強誘電体
や強磁性キラル磁性体などを対象として研究が行われてきた。一方で、可視光領域の光吸収の起
源は主に遷移金属イオンの電子遷移であり、結晶構造は空間反転対称性を持っていたとしても、
遷移金属イオンの配位子が反転対称性を持たなければ方向二色性は生じる。そのような観点か
らアキラルな構造を持つ反強磁性体であるMnTiO3を対象として研究を進めたところ、方向二色
性が現れることを発見し、原著論文として報告した。この成果は方向二色性を示す物質の新しい
探索指針になることが期待される。 
 
（２）Ba3Fe2O5Cl2における電気磁気効果の発見 
これまでに報告されているマルチフェロイック物質の多くは室温以下の低温で動作するため、
実際のデバイスとして用いることは難しい。このため高い磁気転移温度を持つことが多い鉄の
化合物に着目し物質探索を進めたところ、564K という高い磁気転移温度を持つ Ba3Fe2O5Cl2が
マルチフェロイクスとしての特性を示すことを発見した。放射光 X 線や中性子線を用いた回折
実験も行うことで、この物質の電気磁気結合の微視的な起源についても明らかにした。 
 
（３）MnTiO3における方向二色性を利用したドメインダイナミクスについての研究 

2020 年度に原著論文として報告した MnTiO3における方向二色性を利用した反強磁性ドメイ
ンのダイナミクスの観察について、新たに原著論文として報告した。MnTiO3の磁気秩序温度近
傍では、電場を印加することによって電気分極が反転することに伴い、反強磁性ドメインを制御
することができる。電場印加に伴うドメイン変化をパルス電場の時間幅を変化させつつ方向二
色性を利用した磁気イメージングを行うことで、MnTiO3における反強磁性ドメインのダイナミ
クスを明らかにした。 
 
（４）有機無機ハイブリッドペロブスカイトにおける方向二色性の発見 
有機・無機ハイブリッドペロブスカイト系化合物は、比較的低温かつ簡便なプロセスでの合成
が可能でありながら、優れた太陽電池材料としての光学特性を示す。一方でこれまでは磁性を持
たない化合物のみに限定されていたが、今回の研究ではキラル分子を用いて反転心を持たない
磁石の材料設計に成功し、方向二色性を発現させることに成功した。 
 
上記のような顕著な研究成果が得られた一方で、電流や応力によるドメイン制御については
現状も研究段階である。今後も研究を進めていくことで、奇パリティ磁気多極子秩序の物性制御
方法を開拓していく。 
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