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研究成果の概要（和文）：(i)スピン誘導型強誘電体のモデル物質であるCuFe1-xGaxO2において,既知の螺旋型磁
気秩序が担う強誘電相とは異なり,空間反転対称性を破っていないサイン変調型の磁気秩序を伴うように見える
新しい強誘電相が一軸応力誘起されることを見出した。(ii) 磁気秩序形成がこれまで詳細に探査されてきた2次
元三角格子Ising磁性体のモデル物質CoNb2O6に対して,その基底状態が700MPaの臨界一軸応力で磁気伝搬波数q＝
1/2を持つAF-II磁気秩序からq=0を持つAF-I磁気秩序に入れ替わることを見出し,一つの物質の中で交換相互作用
定数を制御しγ=1のワニエ点を横切ることができた。

研究成果の概要（英文）：(i) We have found that the application of uniaxial pressure p up to 600 MPa 
induces a new ferroelectric phase in a multiferroic CuFe1-xGaxO2, which is different from the 
well-studied spin-driven ferroelectric phase with helical magnetic ordering. The magnetic structure 
in the p-induced ferroelectric phase seems to be of a collinear sinusoidal type. Although this 
magnetic structure itself does not break the inversion symmetry, it is considered to play an 
important role in the origin of ferroelectricity in the p-induced ferroelectric phase through the 
spin-lattice coupling in this system. (ii) For an Ising magnet CoNb2O6, we succeeded in crossing the
 Wannier point (γ = 1) and access the region of γ < 1 by applying uniaxial pressure  up to 1GPa 
along the c axis, where magnetic ground state AF-II magnetic ordering with q=1/ 2 is switched to 
AF-I magnetic ordering with q=0 at this critical uniaxial pressure~700MPa.

研究分野： 磁性、中性子散乱

キーワード： スピン格子複合系　スピンフラストレーション　マルチフェロイック　交差相関物性　一軸応力　二等
辺三角格子反強磁性
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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た。これま
で我々はスピン誘導型強誘電体の一つであ
り, その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み自発的な格子変形を
伴う「スピン・格子複合系」でもある酸化物
CuFeO2 をモデル物質として,交差相関応答
の文脈で(i)d-p 軌道混成機構に起因する 1 軸
応力による電気分極の制御, (ii)分極メモリー
効果,(iii)磁場掃引による右巻き・左巻きドメ
イン壁の駆動といったこの系の特異な誘電
性とその機構を探査してきた. この系の強誘
電性は,磁場・微量希釈により誘起される螺旋
磁気秩序が系の反転対称性を破りその右巻
き・左巻きが自発分極の向きを定めることに
より実現し, 三角格子を成す 3 個の鉄イオン
と一つの酸素イオンの d-p 軌道混成の空間的
偏りによって生じる「d-p 軌道混成機構」が
本質的と考えられているが ,(i) については
100MPa 程度の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,それがドメイン構造変化や
磁気構造変化ではなく,d-p 軌道の混成度自身
の一軸応力による増大によるものであるこ
とを示唆している興味深い結果を得ていた。 
 
２．研究の目的 
	 本研究では, スピン誘導型強誘電体のモデ
ル物質である酸化物 CuFeO2 における
100MPa までの磁気ピエゾ効果のこれまで
の研究成果を踏まえ, (i) 1GPa までの高い一
軸応力下におけるスピン・格子複合系におけ
る特徴的な磁気・誘電応答を探査すること, 
(ii) 申請者らがこれまでその磁気秩序形成を
詳細に探査してきた 2 次元三角格子 Ising 磁
性体のモデル物質 CoNb2O6 に対して,2 等辺
の頂点(a 軸)方向および底辺(b 軸)方向に一軸
応力印加することよって結晶格子を変形さ
せ交換相互作用定数を変化させて磁気秩序
形成を制御することを目的として研究を始
めた。 
 
３．研究の方法 
	 本研究で不可欠である,一軸応力デバイス
のさらなる整備を行い、SQUID 磁化測定、交
流帯磁率測定、誘電率測定、自発電気分極測
定、中性子散乱実験に用いた。この一軸応力
デバイスは、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。特に,縦磁場中のバルク測定や散乱
Zone が限られる中性子回折実験において,水
平面内に一軸応力印加が可能な「横押し応力
デバイス」をこれまでの「縦押し応力デバイ
ス」に加えて導入することにより、飛躍的に
多様な実験に対応することができるように
なった。	
	
４．研究成果	
(i)	「1GPa までの高い一軸応力下におけるス
ピン・格子複合系における特徴的な磁気・誘
電応答を探査すること」については,その第
一ステップとして,自発格子変形に共役な[1	
-1	0]方向への 600MPa までの一軸応力のもと
で、CuFeO2試料に対して放射光 x 線、中性子
回折実験を行い、(PD 相-PM 相)磁気転移温度
における磁気伝搬波数の応力変化から予想
される交換相互作用定数の応力変化のみで
は,劇的な転移温度の上昇という実験結果を
定量的に説明することができず,格子歪みに
よって生ずるスピン格子結合項が必須であ
ることを明らかにした。この結果は、下記の
非スピン格子系	CoNb2O6	において交換相互
作用定数の応力変化のみで磁性の変化が見
事に説明されることとは対照的である。	

	 さらにその第二ステップとしてこれまで,
既知の螺旋型磁気秩序(FE-ICM 相)により自
発電気分極を示す基底状態の高温側に,一軸
応力下で(FE2 相と呼んだ)新たな強誘電相が
出現することを,微量希釈試料 CuFe1-xGaxO2	



(x=0.035)において明らかにし,	4SL相を基底
状態に持つ x=0.018 試料ならびに OPD 相を基
底状態に持つ x=0.05Al 希釈試料にその探査
を拡張し,系統的な自発分極・誘電率測定,中
性子回折実験を行い,[温度-応力]誘電磁気
相図における FE2 相の出現の全体像を得た。
スピン誘導型強誘電体では,強誘電分極を担
う電荷密度と微視的相互作用を持つスピン
の空間対称性が右ネジ／左ネジのように空
間反転対称性を破ることが不可欠であり磁
気秩序がいわば主役である。一方,明瞭な反
転対称性の破れをともなわないように見え
る新しい FE2 相で見出された自発分極はもち
ろん単純なピエゾ効果によるものではなく
特定の（PD 磁気構造と思われる）磁気秩序が
伴っており,この「スピン・格子複合系」に
おける自発的な格子変形に共役な一軸応力
が自発電気分極を生み出す際に,この磁気秩
序が反転対称性の破れをともなわない形で
介在役として働いている可能性が考えられ
る。もちろん,Collinear な PD 磁気構造から
の Cant 等の反転対称性を破るわずかなズレ
により説明可能であるというシナリオにな
る場合も想定されるが,FE2 相の電気分極は
既知の FE2 相のそれと同等の大きさを持ち,
磁気秩序が主役ではなく介在する役目を担
う例になっている可能性があり,「スピン・
格子複合系」の物性（磁気・誘電応答）の理
解を深化させる文脈にそったさらなる探査
が望まれる。	
	
(ii)	幾何学的にフラストレートした磁性体
では,相互作用の強い競合の結果,基底状態
及びその近傍に様々な状態が縮退している
ために多彩な磁気秩序が見られる。その中で
も 2 等辺三角格子イジング反強磁性体は,γ
=J1(底辺方向)/J2(頂点方向)で定義される
交換相互作用の比で特徴付けられ,γ=1 を境
に異なる基底状態を持つ。その 2 等辺三角格
子反強磁性体のモデル物質である CoNb2O6

は,c軸方向にのびる1次元強磁性鎖がa-b面
内にγ=1.33 の 2 等辺三角格子を形成してお
り,反強磁性(AF)相,フェリ磁性(FR)相,格子
不整合(IC)相,常磁性(PM)相からなる多彩な
磁場-温度磁気相図を呈する。CoNb2O6 に対し
て 2 等辺三角格子の頂点(a 軸)方向および底
辺(b 軸)方向に	一軸加圧することにより結
晶格子を変形させてγを変化させ,この系に
おける磁気秩序形成への一軸応力効果を,実
験室内の交流帯磁率および DC-SQUID 測定と
ドイツ HZB 施設での中性子回折測定により探
査した。その結果,IC-PM 転移温度における
IC磁気秩序の伝搬波数q=	1/π(	cos−1	(2γ	))	
の応力変化から,頂点(a 軸)方向に対しては,
図のようにγが 1.33 から 36%増加し,逆に底
辺(b軸)方向ではγが1.33から	14%減少して
いることを見出し,FR 相に埋め込まれた位相
磁壁が動き出す	(J1 のみにより定まる)共鳴
磁場および AF-FR-PM 転移磁場の応力依存性
と合わせて解析することにより,頂点(a 軸)

方向の	400MPa までの応力印加により J1 が
20%増大し,J2 は 5%減少すること,逆に底辺(b
軸)方向の	400MPa までの応力印加により J1
が 7%減	少し,J2 は 8%増大している結果を得
た。このような劇的な変化は 1 次元強磁性鎖
間の交換相互作用がO2-とNb+5を介する複数
な交換経路により担われていることによる
と考えられる。	

	
さらに、b 軸方向と同様な交換相互作用定数
の変化を示すことが判明した c 軸方向に p＝
１GPa までの一軸応力下で中性子回折実験を
行った。その結果,図のように p〜700MPa で
IC-PM転移温度におけるIC磁気伝搬波数qが
γ=1 に対応した 1/3 を示し,2 等辺三角形の
底辺方向が反強磁性配列をする反強磁性磁
気秩序（AF-II）から底辺方向が強磁性配列
を持つ反強磁性磁気秩序（AF-I）に切り替わ
る相転移が観測され,Stephenson の厳密解が
示唆するように,p＝１GPa（γ〜0.90）では p
＝０GPa（γ〜1.33）と全く異なる磁場・温
度磁気相図を得ることができた。その意味で,
本実験では一つの物質の中で交換相互作用
定数を制御しγ=1 のワニエ点を横切ったと
言える。	
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