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研究成果の概要（和文）：磁気秩序と強誘電性が共存する磁性誘電体（マルチフェロイックスと呼ぶ）における、トポ
ロジカルな構造であるドメイン壁やスキルミオン（スピンが渦状に巻く構造）の高速動作を目指し、研究を行なった。
スキルミオンを有するマルチフェロイック物質であるCu2OSeO3に着目し、マイクロ波領域における高速電気磁気効果の
検出に成功した。マイクロ波の透過率を精密に測定し、スキルミオンが磁気共鳴を起こす際に吸収されるマイクロ波の
量がマイクロ波の伝搬方向によって変わるという現象を観測した。これは非相反方向二色性と呼ばれる現象で、マイク
ロ波領域においては初めての発見である。

研究成果の概要（英文）：I studied topological textures such as domain walls and skyrmion (spin-swirling ob
ject) in magneto ferroelectrics, called multiferroics, where magnetic order and ferroelectricity coexists,
 to operate them at a fast rate. I focused on a multiferroic, Cu2OSeO3, which host the skyrmion and succee
ded in detecting a high-speed magnetoelectric effect. I measured microwave transmittance in detail and obs
erved a phenomenon in which microwave absorption depends on the incident direction of microwaves. This eff
ect is known as a directional dichroism and a first experimental observation in a microwave regime.
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１．研究開始当初の背景 
強誘電体は、圧電素子や強誘電体メモリ等、
用途が広範にわたる重要な電子機能材料で
ある。強誘電分極発現の従来のメカニズムは
格子の自発的変位によるものであり、また、
例えばぺロブスカイト型強誘電体は磁性を
持たないのが通常であった。これは磁性の起
源である不対電子が、格子の変位に対してエ
ネルギー的に不利に働くという事情のため
である。ところが 2003 年に磁性と強誘電性
を併せ持つ物質群“マルチフェロイックス”
（以下マルチフェロと略記）が発見されて以
来 [Kimura et al., Nature 426 (2003)]、これ
までの常識から外れた新奇な強誘電体とし
て一気に注目を集め、現在も精力的な研究が
行われている。マルチフェロにおいては、磁
性と誘電性が量子力学的な機構（たとえばス
ピン軌道相互作用）によって結びついており、
特異な磁気秩序が強誘電分極を誘起すると
いう点で、従来型のものとは一線を画してい
る。この特異性が故に、磁場による誘電性の
制御や[T. Goto et al., Phys. Rev. Lett. 92 
(2004)] 、電 場による 磁性の制 御  [Y. 
Tokunaga et al., Nat. Mat. 7 (2009)]といっ
た新奇な機能性が発現しており、強誘電体研
究の歴史は、マルチフェロという新メンバー
を加え新たな局面を迎えたと言っても過言
ではない。 
 
２．研究の目的 
従来型の非磁性強誘電体における強誘電ド
メイン壁のダイナミクスの研究は、その学術
的興味・応用上の重要性から半世紀以上にも
及ぶ歴史を有するが、一方マルチフェロイッ
クスにおける磁気誘電ドメイン壁のダイナ
ミクスの研究はほぼ未開拓である。本研究で
は、磁気誘電ドメインの動的挙動を明らかに
することで、磁気誘電ドメイン壁の動力学の
構築し、ドメイン壁制御を基盤とするマルチ
フェロイックデバイスの高速動作化へ向け
た学術基盤を築くことを目指す。 
(１) 磁性体中に生じるナノスケールのスピ
ン渦「スキルミオン」が近年マルチフェロイ
ックス中において観測され、次世代メモリの
情報担体としての可能性が活発に議論され
ている。スキルミオンはそのトポロジカルな
磁気構造に起因して多彩な電磁気応答を示
すことが知られているが、特にマイクロ波領
域におけるスキルミオンの新奇機能性に関
しては未開拓であった。本研究では、スキル
ミオン相を有するマルチフェロイック物質
Cu2OSeO3に着目し、スキルミオンがマイク
ロ波の磁場成分のみならず電場成分にも同
時に応答することによって、マイクロ波の入
射方向に依存して吸収係数が異なる非相反
方向二色性という現象を観測することを目
的とした。 
（２）電荷秩序と強誘電性が共存する、広義
のマルチフェロイックスも近年同様に注目
を浴びている。電荷秩序を示す典型的な物質

群の１つに有機導体が挙げられる。幾何学的
にフラストレートした格子を持つスピン系
はしばしば長距離秩序を示さず、基底状態に
おいて、秩序が量子融解したスピン液体や、
または無秩序のまま凍結したスピングラス
など、非自明な状態が発現する。同様に、フ
ラストレーションは電荷整列現象に関して
も長距離秩序を妨げ、代わりに新奇な電子状
態が発現する可能性があるものの、そのよう
な報告例はこれまでになかった。本研究にお
いて我々は、三角格子を有する擬２次元有機
導体-(ET)2RbZn(SCN)4に着目し、電荷のガ
ラス的凍結のダイナミクスを明らかにする
ことを目的とした。 
 
３．研究の方法 
(1) スキルミオン相を有するマルチフェロ
イック物質Cu2OSeO3をコプレナー線路上
に配置し、ネットワークアナライザーを用
いてマイクロ波透過測定を行った［図 1(a)］。
57 K, 300 Oeにおいてスキルミオンの磁気
励起が 1-2 GHz 程度の周波数において現
れることを確認した［図 1(b)］。低周波側
のピークがスキルミオンの反時計回りモー
ド(CCWモード)、高周波側のピークがスキ
ル ミ オ ン の ブ リ ー ジ ン グ モ ー ド
(Breathingモード)に対応している。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 1：(a) 実験配置の概念図。コプレナー
線路上に試料を配置して、マイクロ波を互
いに異なる二方向から入射し、それぞれの
場合における透過係数を測定した。マイク
ロ波の入射によってスキルミオンが磁気共
鳴を起こす。(b) スキルミオン相(57 K, 300 
Oe)におけるマイクロ波吸収スペクトル 
(c) 入射方向を変えたときの透過係数の差。 



 
(2) 電気抵抗の揺らぎ測定及び、放射光施設
を用いて x 線散漫散乱実験を行い、時間相
関・空間相関の両面から、電荷の不均一な構
造体のダイナミクスを調べた。電気抵抗の揺
らぎ測定には低雑音電源を用いて、一定の電
流を試料に流し、その際生じる電圧を、低雑
音プリアンプを用いて増幅したのち、FFT ア
ナライザにて周波数解析をした。また、観測
された雑音が接触抵抗由来のものではない
ことを確認するため、電流バイアスには２種
類の異なる値のものを用いた。 
 
４．研究成果 
(1) スキルミオンの磁気励起に伴うマイク
ロ波の吸収量がマイクロ波の伝搬方向に依
存していること、また磁場を反転させると、
マイクロ波入射方向と吸収量の相対関係が
反転することを明らかにした（図 1c）。こ
れは非相反方向二色性の観測に成功したこ
とを示している。さらに、非相反方向二色
性の大きさの磁場依存性を測定することに
より、磁気構造が方向二色性に密接に関連
していることを明らかにした［図 2(a)］。
また、他の偏光配置においても同様の測定
を行い、方向二色性の偏光選択則を明らか
にした。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 2： 実験(a)、理論計算(b)から求めた方
向二色性の大きさの磁場依存性。青色で示
した磁場領域はスキルミオン相が発現して
いる領域を表す。 
 

実験と理論の整合性を確認するため、モン
テカルロシミュレーションを用いて理論的
に方向二色性の大きさを計算し、実験結果
とよい一致を示すことを確認した［図
2(a),(b)］。本研究で観測された方向二色性
はファラデー効果に依るものとは全く異な
り、マイクロ波領域における、概念的に新
しい機能性を実証している。 
 
(2) 三角格子を有する擬２次元有機導体
-(ET)2RbZn(SCN)4において、徐冷時では電荷
秩序転移が起こるのに対し、急冷時では電荷
秩序転移が妨げられ、過冷却電子液体状態が
低温まで持続することを見出した（図３）。
電気抵抗の時間平均値からの揺らぎを周波
数分解することで、電荷揺らぎが～10 kHz と
いう遅いダイナミクスを持つこと、及び温度
低下と共にその揺らぎはさらに遅くなり、電
荷秩序転移近傍では 10 Hz 以下になることを
観測した。遅い電気抵抗揺らぎが発達してい
る温度域では、10 nm 程度のサイズを持った
電荷のクラスタが成長していることが、x 線
散漫散乱実験から分かった。また、電荷の液
体状態においては、クラスタサイズは低温程
大きくなることを見出した。低温に向けて、
特徴的な揺らぎが遅くなると共にクラスタ
サイズが成長することから、遅いダイナミク
スの起源は電荷クラスタであることが示唆
された。急冷した試料においては、低温でク
ラスタサイズは温度依存しないものの、170 K
以上では、高温程クラスタサイズが小さくな
る状態へと移行した。これは、電荷がガラス
状態から液体状態へと転移した兆候と見な
すことができる（図４）。ガラス化が分子や
原子の集合体のみならず、物質中にひしめき
合う電子にも見られることが分かり、ガラス
化メカニズムの普遍的な理解、及び電荷秩序
マルチフェロの動的性質の解明に向け、新し
い切り口を与えることが期待される。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図３：-(ET)2RbZn(SCN)4における電気抵抗の
温度依存性。高温では電荷は液体的で平均価
数は+0.5 であるのに対し、徐冷環境下では電
荷秩序転移が起こり、電荷は不均化を起こす。 
 
 



 
図４：x 線散漫散乱実験より得られた電荷ク
ラスタサイズの温度依存性。試料を一旦急冷
した後、徐々に温度を上げつつ、測定を行っ
た。170 K 付近でガラス転移の兆候が観測さ
れている。 
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