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概要 

 マルチフェロイック物質 CuFeO2の Fe-L 吸収端において、最大 25T の磁場環境

でＸ線吸収および磁気円二色性(MCD)の測定を行った。L3吸収端近傍での MCD 強

度の磁場依存性は、最大磁場までほぼ線形な振る舞いで、また強誘電相を含む

15T までのエネルギー依存性でも顕著なスペクトル構造の変化は見られなかっ

た。バルクの磁化測定では、強誘電相を含む磁場誘逐次相転移の際に不連続な

磁化の増加が報告されており、得られた結果から判断すると、クライオスタッ

トの温度表示と試料温度の間にズレがあり、CFO が強誘電性を示す転移温度以下

には無かったと推測される。今回の実験で、パルス強磁場下における絶縁性の

単結晶に関する MCD 測定の可能性に関して、技術的にある程度の目処が付いた

という意味では一定の成果が得られたので、今後クライオスタットや試料ホル

ダー等の改良を行った上で、最低温相での追実験を実施し、強誘電性と磁気異

方性を担う 3d軌道の磁気偏極状態を明らかにしたいと考えている。 

 

序論 

 近年、複数の反強磁性体において、巨大磁気抵抗効果や電気磁気効果といっ

た、磁化以外の物理量である電気抵抗や誘電性が磁場の変化によって誘起され

る現象が、新しいデバイス開発への期待から精力的に研究されている。CuFeO2

（以下 CFO）はマルチフェロイック物質と呼ばれる磁性と誘電性が関与した電気

磁気効果を示す物質群の一つである。室温の結晶構造はデラフォサイト型の三

方晶、形式価数から期待される Feの価数が軌道磁気モーメントを持たない 3価

となるため、磁気異方性の小さな幾何学的フラストレーションを有する S=5/2

ハイゼンベルグ型三角格子反強磁性体のモデル物質と考える事ができる。CFO は、

図 1 に示すように温度(T)、磁場(B)をパラメータとした複数の相転移を示すこ

とが知られている[1-6]。TN2以下の磁気構造は、フラストレーションを解消する

ために三方晶から単斜晶へと構造相転移を伴うことで[7,8]、古典的に期待され

る 120 度構造ではなく、4 副格子(4SL)からなるコリニアな反強磁性スピン配列



となっている。そしてこの 4SL 相に磁

場を加えると、BC1<B< BC2の領域(IC 相)

においてのみ誘電性に自発分極が現れ

ることが、木村らの研究により明らか

になった[9]。IC 相のスピンは、波数ベ

クトルに垂直方向に向いてらせんを描

く、プロパーヘリカル構造であること

が中性子回折実験により確認されてお

り[10]、有馬は CFO の磁場誘起強誘電

性の起源としてこれまで知られていな

い新しいタイプの電気磁気効果の機構

を提案している[11]。本課題では、我々

が最近開発したパルス強磁場軟Ｘ線分

光装置を使って[12]、IC 相における磁

性を微視的に検証することで、CFO にお

ける磁場誘起強誘電性と磁気異方性の

起源を明らかにすることを目的として

いる。 

 

実験方法 

 本課題の実験は、ツインヘリカルアンジュレーターを備えた軟Ｘ線ビームラ

イン BL25SU にて実施した。図２に測定装置の概要を示す。ボアを貫く形で超高

真空パスが溶接されたパルスマグネットは、磁場発生時に液体窒素で冷却でき

るように超高真空チャンバーの大気側に装着される。パルスマグネットには最

大 27kJ のエネルギーを蓄積可能な可搬型のコンデンサ電源が接続され、そこか

ら短時間に供給される約 10kA の大電流により、約 50msec の間に最大 30T の磁

場発生が可能となっている。実験装置はビームラインの最下流に設置され、下

流側から挿入されたヘリウムフロー型クライオスタットの先端の試料にビーム

が照射される。印加磁場方向は c 軸で、円偏光Ｘ線も同じ c 軸に平行に入射さ

れる。軟Ｘ線吸収の検出は全電子収量法により行い、1Hz で切り替わる円偏光Ｘ

線にパルス磁場の発生を同期させた状態で、電流アンプからの出力を 1 マイク

ロ秒の時間分割で記録する。単結晶の実験では清浄な試料表面を得るために、



10-7Pa 以下の超高真

空中で試料を破断し、

その後伝導性を確保

するために金蒸着を

行った。吸収エネル

ギーの確認や低磁場

の予備測定として行

った 1.9T 電磁石の

実験では、カーボン

テープ上に塗布した

粉末試料を用いた。 

 

実験結果 

 図３は常設1.9Tの

電磁石を用いた測定

結果で、FeのＸ線吸収スペ

クトル(XAS)と、1.9Tの印加

磁場下において測定したＸ

線磁気円二色性(XMCD)の結

果を示している。測定温度

はTN2直上の11Kである。710

および723eVの吸収ピーク

は そ れ ぞ 2p3/2(L3) と

2P1/2(L2)からの内殻吸収に

対応し、それぞれのピーク

において3d5(Fe3+)の正8面

体配位であることを反映し

た多重項構造に起因するピ

ーク分離が見られる。全て

のピーク位置で観測された

明瞭なMCD信号は、粉末試料

での実験であるため有限の



傾きを持つc軸に垂直な磁

化成分を反映した結果であ

ると考えられる。 

 図４は図３のMCD最大

(710eV付近、A2)にエネルギ

ーを固定して測定した、最

大25Tまでのパルス磁場MCD

の結果である。測定温度は

4SL相となるTN2以下の8.6K

である。データの再現性を

確認するために最大磁場を

25T(赤)、15T(青)に制限し

て測定した結果を合わせて

示している。両データの最

大磁場付近でヒステリシス

が見られるが、二つの測定

で再現性は無く、本質的な

振る舞いではないと判断し

ている。A1、B1、B2におい

ても同様の磁場依存性が見

られることを総合すると、

Feの3d軌道に起因する磁気

偏極は磁場に対してほぼ線

形な振る舞いであると結論

することができる。 

 図 5は最大 15T までの磁

場中における MCD のエネル

ギー依存性である。図４の

結果から明らかなように、

磁場の増加とともにスペク

トル全体の強度も増加する

傾向が見られる。しかし、そのエネルギー構造に明瞭な磁場依存性を見いだす



ことは出来なかった。バルクの磁化測定では、強誘電相を含む磁場誘逐次相転

移の際に不連続な磁化の増加が報告されており、磁場依存性に有意な非線形性

が見られていないことから類推すると、クライオスタットの表示温度と実際の

試料温度にズレがあり、試料温度が磁場誘起強誘電を発現する TN2以下に無かっ

たと考えられる。実際、その後に行った別の化合物に関する実験でも同様の温

度シフトが指摘されている。 

 

まとめと今後の課題 

 BL25SU の円偏光軟Ｘ線とパルス強磁場を組み合わせて、マルチフェロイック

物質ＣuFeO2に関する強磁場軟Ｘ線分光実験を行い、Feの L吸収端におい線形な

MCD 強度の磁場依存性を観測した。今回用いた実験装置は、軟Ｘ線領域では世界

で唯一の 10T 以上の磁場印加が可能な装置であり、試料表面の金属成膜により

本実験で初めて絶縁体バルク単結晶試料に関しても強磁場軟Ｘ線吸収の測定が

可能であることと確認することが出来き、多くの物質群へ本実験装置の応用が

期待できる重要な成果を得ることができた。しかし今回の実験結果から、クラ

イオスタットの表示温度と試料温度との間に不一致が存在することも明らとな

ったため、試料の絶対温度の確認、試料ホルダーとの熱接触、輻射熱対策など

の改良を行った上で追実験を実施し、CFO の磁場誘起強誘電、磁気異方性の起源

となる 3d軌道の磁気偏極状態を明らかにしたいと考えている。 
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