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研究成果の概要（和文）：スピン誘導型強誘電体CuFeO2において、その三角格子スピンが本質的な役割を果たしている
と考えられる(1)１軸応力による磁気相転移ならびに自発電気分極の制御, (2)磁場掃引による強誘電壁（螺旋磁壁）の
駆動,(3)非強誘電相である基底状態反強磁性相に、強誘電相における電気分極の方向を予め記憶させる異常メモリー効
果,といった特異な交差相関応答とその機構を中性子回折実験とその場誘電測定により明らかにした。

研究成果の概要（英文）：By neutron diffraction and dielectric measurements, we have revealed 
cross-correlated phenomena in the spin-driven ferroelectric multiferroic CuFeO2 such as (1) Uniaxial 
stress controls of the magnetic phase transition and the spontaneous electric polarization, (2) Driving 
ferroelectric (helical magnetic) domain walls by the magnetic field sweeping,and (3) Electric 
polarization memory effect that the direction of electric polarization is memorized into 
none-ferroelectric 4-sublattice magnetic ground state in advance of emergence of spontaneous electric 
polarization in ferroelectric phase.

研究分野： 物性II
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１．研究開始当初の背景 
 
 近年、磁性や誘電性等における複数の秩序
が一つの物質の中に共存するマルチフェロ
イックス(多重強秩序系)と呼ばれる物質群が、
磁場による電気分極の制御や電場による磁
化の制御といった交差相関を持つ機能性物
質群として、応用ばかりでなく基礎物理の視
点からも盛んに研究されるようになってき
た。その中でも磁気秩序が系の反転対称性を
破ることにより 強誘電性を創出するスピン
誘導型強誘電体と呼ばれる新型のマルチフ
ェロイックスに注目が集まっている。本研究
で探査した磁気フラストレーション系であ
る磁性酸化物 CuFeO2 は多彩な磁気秩序相
を持つスピン誘導型強誘電体であり、磁気フ
ラストレーションの解消に格子の自由度を
巻き込む「スピン・格子系」であることから
比較的低い一軸応力により磁気秩序を経由
した、言わば「磁気ピエゾ効果」と呼ぶべき
電気分極の応力制御が可能な交差相関が現
れることが期待されていた。 
 
 
２．研究の目的 
 
 本研究で探査するスピン誘導型強誘電体
CuFeO2 において我々が見出しつつあった
(1)１軸応力による磁気相転移ならびに自発
電気分極の制御,(2)磁場掃引による強誘電壁
（螺旋磁壁）の駆動,(3)非強誘電相である基
底状態反強磁性相に、強誘電相における電気
分極の方向を予め記憶させる異常メモリー
効果,といった特異な交差相関応答に、三角格
子スピンが本質的な役割を果たしていると
考えて、三角格子スピンが誘導する特異な誘
電性とその機構を明らかにすることを目的
として研究を始めた。 
 
 
３．研究の方法 
 
低温で応力をコントロールすることができ
る一軸応力デバイスを導入した。これは、応
力を変化させるたびに室温で応力セルを取
り出して応力をかけ直すといった作業が不
要であり、低温領域で効率的に各物理量の応
力依存性を測定することができる。この一軸
応力デバイスを用いて、磁化や電気分極など
のバルク測定，および中性子散乱実験を行っ
た。 
 
４．研究成果 
 
(1)のうち「１軸応力による自発電気分極の制
御」については 自発格子ひずみと共役な一
軸応力のもとで、強誘電相の screw type 磁気
構造がどのように modify され、それにとも
ない自発分極がどれだけ変化するかという

言わば Spin-mediated piezoelectric effect を
探査した。一軸応力下での磁気構造解析から
求められた位相差δのずれの 100MPa まで
の変化は、d-p 混成機構の枠組みの中では、
分極の減少を示唆するものである一方、それ
と反対に分極の実験値は応力のもとで増大
し、d-p 混成における結合定数の～1５％程度
の増大を示唆する結果を得た。（論文５）ま
た「１軸応力による磁気相転移の制御」につ
いては、磁気フラストレーションの解消のた
め に 起 る 自 発 的 な 格 子 変 形 と 共 役 な
100MPa までの[1-10]一軸応力により中間温
度相（PD 相）ー常時性相の磁気転移温度が
上昇することを見いだした（論文６）これら
については、（論文４）にある解説を参照さ
れたい。 

 
（２）スピン誘導型強誘電体 CuFeO2 のマク
ロな強誘電分極は右巻き・左巻きヘリシティ
ー磁気ドメインのアンバランスから生じ、螺
旋磁気相へ相転移する際に印加される
Poling 電場でこれが達成される。一方、
Poling 電場なしで冷却後、螺旋磁気相内(T＝
３K)で電場を印可しても、右巻き•左巻き磁
気ドメインを隔てる磁壁（誘電壁）が低温で
動かないためマクロな強誘電分極は発生し
ないが、引き続き電場を印可したまま、磁場
を変化させると、加算的にマクロ分極が生成
されるという希有な現象を発見し、図に示し
たように、 



それが螺旋磁気構造の伝搬波数 qの磁場変化
と見事に対応していることを、ドイツ HZB
中性子散乱施設で行った in-situ 分極測定を
伴った中性子回折実験で見いだした。これに
より、対象物質であるスピン誘導型強誘電体
CuFeO2 で知られている応力や回転磁場に
よる三方晶 Q ドメイン間の体積分率の制御
による電気分極の変化ではない、新しい機構
による誘電(磁気)ドメインの駆動が実現して
いるモデルを提案することができた。これは
磁性誘電ドメイン制御の理解の深化ばかり
でなく応用的な発展にも繋がる点で意義深
い。なおこの成果については論文投稿中であ
る。 
 
（３）強誘電相において外電場によって一度
マクロな電気分極が形成された後に常誘電
相に相転移しても、強誘電相で分極した方向
の情報が常誘電相で保持される「分極メモリ
ー効果」は、いくつかのスピン誘導型強誘電
体で報告されており、CuFeO2 においても電
場 poling 時にトラップされ高温で熱刺激電
流として放出される電荷がその役割を担っ
ていることを見いだしてきた。今回、最初に
強誘電相でマクロな分極を形成する過程を
経ずに、常誘電相に直接 強誘電相相におけ
る分極の方向を決定する情報を予め記憶さ
せる「異常分極メモリー効果」と呼ぶべき本
質的に異なる記憶効果が、4SL 反強磁性相に
のみ起こることを見いだした。図に示したよ

うに、中間温度相である PD 相から 4SL 反強
磁性相に一次相転移する際に行う電場
Poling により FE-ICM 相での分極の方向が
予め記憶されるが、高磁場側に位置する 5SL
反強磁性相側で行う転移点まわりでの電場
Poling では記憶されない。異常分極メモリー
効果の機構としては、４SL 磁気秩序が形成
される際に不可避な磁気ドメイン境界とし
て局所的に螺旋磁気構造が生じ、電場 poling
により定められるその螺旋の向きがFE-ICM
相での分極の方向を支配するというシナリ
オが有力であり、これは、図に示したように、
強誘電相での分極形成の温度依存性が外電
場で poling した場合と逆であるという実験

事実、および、この記憶が 4SL 相内に留まる
限り保持されるという実験事実と整合する。
４SL 磁気ドメイン境界に埋め込まれたと考
えられる局所螺旋磁気構造を直接検証する
ことを（２）の中性子回折実験による探査の
際に試みたが、検出はできなかった。この結
果は早急に投稿論文としてまとめたい。なお、
この系における通常の「分極メモリー効果」
については、三方晶における電荷の蓄積に起
因することが判明したので、論文（２）にま
とめた。 
 
（４）一軸応力による磁気相転移の制御とい
う文脈に沿って、二等辺三角格子のモデル物
質であり申請者らがその磁気秩序形成を詳
細に探査してきた CoNb2O6 に対象を移し、
その三角格子面内に 400MPa まで一軸応力
を加えることにより、不整合磁気秩序・常磁
性磁気相転移点における磁気伝搬波数の顕
著な変化を見いだし、系の交換相互作用自身
を一軸応力で制御できることを示した。（論
文（１）にまとめた） 
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