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研究成果の概要（和文）：電気磁気効果をつかさどる磁性の微視的なメカニズムの解明を目的として、40テスラパルス
強磁場と軟X線吸収分光測定を組み合わせた、40T超強磁場・軟X線磁気円二色性測定装置を世界で初めて開発した。こ
の装置を、電気磁気効果を示すマルチフェロイック物質に応用し、LuFe2O4の混合原子価状態にある2価Feと3価Feの価
数選択磁化過程の観測、CuFeO2のFeイオンにおけるスピンと軌道磁気モーメントの分離評価、TbMnO3のTbおよびMnの元
素別磁気解析を行った。

研究成果の概要（英文）：High magnetic field x-ray magnetic circular dichroism apparatus in conjunction wit
h a 40 T pulse magnet and a soft x-ray absorption spectroscopy has been developed for magnetic investigati
ons of underlying microscopic mechanisms of electromagnetic effects. By applying the world first novel app
aratus to multiferroic systems, we succeeded in observations of valence specific magnetizations of di and 
tri-valence irons of LuFe2O4, determinations of spin and orbital magnetic moments of Fe(III) in CuFeO2 and
 element specific magnetic analyses of Tb and Mn in TbMnO3.
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１．研究開始当初の背景 
 本研究が対象にしているマルチフェロイ
ック物質は、磁性を担うスピンの自由度と誘
電性を担う電荷の自由度が相互に絡んだ複
雑な物理現象を発現し、磁場で誘電性、電場
で磁性といった双方向制御が可能な新しい
デバイスへの応用の期待から、近年盛んに研
究されている。このような系に強い磁場を印
加すると、磁気転移を伴った電気分極の異常
が観測される。パルス強磁場発生法は、短時
間ではあるが 20T を越える強い磁場の発生
が可能で、前述のような磁場誘起相転移現象
の発見に大きく貢献している。しかし従来の
強磁場中の物性測定は、磁化や電気分極など
のマクロな測定がほとんどで、複数の秩序変
数が絡んだこのような複雑な相転移現象の
背後にあるメカニズムに迫るためには、微視
的な測定手法の導入が強く望まれる。そのよ
うな状況で、パルス磁場が持続する数ミリ秒
という短い時間でも、X 線分光や回折実験が
十分に観測な高輝度光源として放射光が広
く利用可能になりつつあり、X 線と強磁場の
二つを融合させた新しい強磁場研究の実現
が現実味を帯びていた。そのような状況で、
比較的エネルギーの高い硬X線を用いた回折
実験や吸収分光実験が、40T 領域に及ぶパル
ス磁場環境下において行われ、幾つかの実験
成果も報告されているが、硬 X 線に比べて X
線の透過力が低く、試料環境に超高真空が必
要などの課題から、取扱が難しい軟 X 線領域
の強磁場研究に関しては、全くの未開拓の状
況であった。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、放射光のなかでもとりわけ磁
性研究に有用な軟 X 線吸収分光(XAS)測定を
用いて、電気磁気効果を示すマルチフェロイ
ック物質の誘電性を生み出す磁性の微視的
メカニズムを解明するために、パルス強磁場
発生装置を備えた軟X線吸収分光装置の開発
を行った。X 線吸収分光測定の一つである磁
気円二色性(MCD)測定では、磁性の担い手と
して重要な遷移金属の 3d 軌道、もしくは希
土類金属の 4f 軌道に相当する軟 X 線領域の
共鳴エネルギーを利用することで、元素さら
にはその電子状態固有の磁性を直接抽出す
ることができる。本研究で興味を持っている
マルチフェロイック物質 TbMnO3 を例に挙
げると、この物質は Mn の持つスピンが螺旋
状に配列することにより、スピンカレント機
構を介して、電気分極を発現すると考えられ
ている。しかし化合物内には Mn 以外にも大
きな磁気モーメントを有する Tb が含まれる
ために、バルクが示す磁化過程には Tb の持
つ磁性成分が多く占められている。従って、
電気磁気効果に関与している秩序変数とし
ての磁化と電気分極の関係を明確にするた
めには、元素毎の磁性の寄与を分離する必要
がある。軟 X 線吸収分光測定を生かすことで
このような Tb と Mn の磁性成分を分離して

評価することが可能であるが、従来の軟 X 線
MCD 測定は試料環境に超高真空が必要であ
るなどの問題から磁場をあまり必要としな
い強磁性体を中心に研究が行われてきた。し
かし、反強磁性相互作用のため強い磁場が必
要なマルチフェロイック物質の研究におい
ても、超強磁場と軟 X 線分光を兼ね備えた装
置が実現すれば、MCD を利用した革新的な
研究が可能になる。 
 
３．研究の方法 
 本研究を実現するために、技術開発課題と
して以下の３項目を達成した。 
（１）「40T の磁場発生可能なパルスマグネッ
トの開発とこのマグネットを搭載する軟X線
分光用超高真空チャンバーの開発」磁場を発
生するパルスマグネットは銅銀製のコイル
とそれを補強する高強度合金マルエージン
グ鋼から成る。このマグネットでは、オフラ
インの試験で53Tの磁場発生を確認している。
マグネットのボア内にはステンレスパイプ
が貫通し、超高真空チャンバーにアルゴン溶
接で接続することで、軟 X線分光測定に必要
な10-7Pa以上の超高真空環境をパルスマグネ
ット内に実現した。 
（２）「40T パルスマグネットにエネルギーを
供給する小型で可搬なコンデンサ電源の開
発」フィルムコンデンサを基盤とするコンデ
ンサ電源は、充放電ユニットとコンデンサ部
が独立になっており、必要性に応じて蓄積エ
ネルギーを容易に変更可能になっている。現
仕様では 13.6mF のコンデンサに 4000V の充
電が可能で、最大 108.8kJ のエネルギーを蓄
積できる。前述のパルスマグネットにこのエ
ネルギーを投入することで、オンサイトで
39.3T の磁場発生を確認した。また、このコ
ンデンサ電源の制御装置には外部信号と同
期する機能が備わっており、放射光の偏光、
エネルギー切り替えと同期して、軟 X線吸収
信号を記録しながら同時に自動で磁場発生
を行う事ができる。 
（３）「絶縁性の磁性誘電体においても全電
子収量法を用いた軟X線吸収分光測定が可能
なシステムの実現」全電子収量法とは、軟 X
線吸収に過程において試料に流れる電流を
計測することでX線吸収量を知る方法である。
絶縁性の誘電体であるマルチフェロイック
物質においては、帯電によりすぐに電流が飽
和してしまうため、そのままの状態で全電子
収量法を利用することができない。そこで超
高真空中にて破断して得られた試料の清浄
表面に、軟 X線が透過可能な数ナノメートル
程度の金属(Ru)薄膜を成形することで導電
性を付与して、絶縁体においても軟 X線吸収
計測が可能な手法を確立した。 
 具体的な実験方法について、以下に述べる。
全ての超強磁場軟 X線吸収分光測定は、円偏
光軟 X 線ビームを発生可能な SPring-8 の
BL25SU にて行った。電源装置とパルス電磁石
は主に東北大学にて開発し、それを放射光施



設に持ち込んで実験を行った。図 1は測定装
置の概略図である。磁場を発生するパルス電
磁石は超高真空容器の中に設置され、磁場発
生時は液体窒素で冷却されている。試料はヘ
リウムフロー型クライオスタットのコール
ドヘッドに熱接触された単結晶サファイア
製試料ホルダーにマウントされ、超高真空中
で破断することで軟X線吸収測定に必要な清
浄な試料表面を得る。ツインヘリカルアンジ
ュレーターにより異なる円偏光軟X線が周期
的に生成され、真空パスを通って試料に照射
される。SPring-8 からはその周期に同期され
たキッカー信号を得ることができ、パルス磁
場電源はその信号に同期することで、軟 X線
の照射に合わせて試料に磁場を印加する。ま
た、それと同時に計測モジュールが試料に流
れる電流を計測することで、軟 X線吸収の磁
場依存性を得ることができる。磁気円二色性
(XMCD)の測定では異なる円偏光で同様の吸
収測定を行って、その差分から XMCD 信号を
得る。全ての計測は PC で制御されており、
異なるエネルギー毎に上記の測定を繰り返
すことで、吸収や XMCD のエネルギー依存性
も自動的に計測することができる。 
 
４．研究成果 
 技術的な成果として、前述の 40T 軟 X線分
光装置を世界で初めて実現した事に加え、3
種 類 の マ ル チ フ ェ ロ イ ッ ク 物 質
（LuFe2O4,CuFeO2,TbMnO3）に関する測定と、
応用例として価数揺動物質 EuNi2(Si,Ge)2 と
CoFe電荷移動型錯体に関する強磁場軟X線分
光測定を実施し、以下の成果を得た。 
（１）電荷秩序型マルチフェロイック物質
LuFe2O4において、混合原子価状態にある Fe2+

と Fe3+それぞれの XMCD 測定から、価数毎の磁
化の磁場・温度依存性を得た。その結果、反
強磁性相関を持つ三次元フェリ磁性秩序温
度を越えた常磁性領域においても強い反強
磁性相関は維持されており、さらに高温域に
おいて自発電気分極と3次元電荷秩序が同時
に起こる相転移温度を境に、Fe2+と Fe3+の磁気
相関が低温相の反強磁性的から高温の強磁
性的に変化することを見いだした。これは誘
電性の発現に磁気相互作用が関与している
ことを示唆する新しい結果である。 

（２）三角格子反強磁性体 CuFeO2の磁場誘起
強誘電相において、Fe の L2,3吸収端の XAS お
よび XMCD スペクトルを測定し、総和則を用
いた解析から、スピン磁気モーメントに対し
て 44%という非常に大きな軌道磁気モーメン
トが存在することを見いだした。当該物質の 
Fe の形式価数は 3価であるため、常識的には
軌道成分はゼロである。しかし本実験結果が
示す軌道成分の存在は、鉄の電子状態が平均
状態からずれている可能性を示しており、誘
電性の発現を電子レベルで指示する結果と
考えられる。 
（３）2 種類の磁性イオンを含むマルチフェ
ロイック物質 TbMnO3 において、40T までの
XAS,XMCD 測定を実施し、Tb-M 吸収端におい
て、25T 付近に顕著な XAS 強度の増大を見い
だした。一方の Mn-L 吸収端においては明瞭
な XMCD 信号を観測することができず、Mn の
磁性は反強磁性相互作用によって大きく抑
制されていることが示唆される。従来 Tb の
磁性は Mn に対して分子場を与えるだけの寄
与しか無いと考えられてきたが、誘電性の発
現に対しても相互に関与していることが示
唆される。 
（４）価数揺動物質 EuNi(Si,Ge)2 において、
Eu-M 端における強磁場 XAS,XMCD を実施し、
混合原子価にある Eu2+と Eu3+の価数と磁気モ
ーメントの磁場依存性を決定した。さらに得
られたパラメータを用いて不純物アンダー
ソン模型による理論解析を行い、バルクの磁
化との比較から良い一致を得た。 
（５）電荷移動を伴ったスピン転移を示す
CoFe 一次元錯体に対する強磁場 XAS および
XMCD を実施し、常磁性状態の Co および Fe の
L吸収端における XMCD の磁場依存性から、そ
れぞれのイオンのスピン状態を決定した。 
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