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1. はじめに 

(反)強磁性秩序と強誘電性秩序が結合していて，磁
場により電気分極や誘電率が大きく変化するような物質

はマルチフェロイック物質と呼ばれている．TbMnO3[1]
や MnWO4[2]など，いくつかのマルチフェロイック物質
では，磁場により電気分極の向きが 90 度変化する，磁
場誘起分極フロップ現象が発見されている．この現象は，

基礎研究としての興味だけでなく，電場による分極の

180度反転と，磁場による分極の 90度フロップを組み合
わせた，４つの状態をもつメモリなどへの応用が考えら

れて，注目されている． 
希土類(R)マンガン酸化物 RMn2O5 は，反強磁性秩

序と強誘電性が結合したマルチフェロイック物質として

知られている．いくつかの Rについて，誘電率の異常は
斜方晶の b軸方向にしか見られないと報告されていたこ
とから，これまで RMn2O5の分極は b 軸方向にしか現れ
ないものとして研究されてきた．しかし，我々は最近，

TmMn2O5 のゼロ磁場での磁気相転移に伴い，約 5 K
以下で b軸方向の分極が消えると共に a軸方向に分極
が現れる，90 度分極フロップ現象を発見した[3]．一方, 
TmMn2O5の c 軸方向への磁場印加による相転移と,そ
れによる b 軸方向の分極の変化が既に報告されており
[4]，その磁場誘起相転移が分極フロップに対応してい
ると予想された． 
そこで我々は，低温でTmMn2O5の c軸に磁場を印加

することにより，分極が a軸方向から b軸方向にフロップ
する，TbMnO3 と同様な磁場誘起分極フロップが起こる

と予想し，実験を行った．また，YbMn2O5 についても同

様に，ゼロ磁場で温度変化による分極フロップを最近発

見したことと，磁場印加による分極変化が既に報告され

ていた[5]ことから，同様な分極フロップが起こると予想し，
同様な実験を行った． 

 
2. 実験方法 
 フラックス法で作製した TmMn2O5 とYbMn2O5単結晶

について，磁場中での誘電率・分極測定を，強磁場超

伝導材料研究センターの 15T-SM マグネットを用いて

行った．それぞれの物質について，b軸方向と a軸方向
に電極を付けた２つの試料を用意して，２つとも c 軸方
向に磁場が印加されるようにマグネットに挿入し，磁場

や温度を変化させつつ，一方の試料では LCR メータに
よる誘電率測定，もう一方ではピコアンメータによる分極

測定を同時に行った．温度は 4.2 Kから 50 K まで，磁
場は 0から 14.5 T までの範囲で測定を行った． 

3. 実験結果 
 まず TmMn2O5について，Fig. 1 にゼロ磁場での温度
変化による分極フロップ(a)と，4.2 K における磁場誘起
分極フロップ(b)の測定結果を示す．グラフの上が a軸と
b軸それぞれの誘電率(εa, εb),下がそれぞれの分極(Pa, 
Pb)の変化を示している．誘電率は変化が明確になるよ
うに，εaとεbで縦軸を別々にして描いている．(a)では，ゼ
ロ磁場で低温側で現れていた Paが約 5 K以上で消える
と共に Pb が現れていて，それに応じて誘電率にも変化

が見られる．(b)では，4.2 Kで低磁場側で現れていた Pa

が約 0.5 T以上で消えると共にPbが現れていて，分極も

誘電率も(a)と全く同じように変化している．ただし，εa の

変化はεbの変化の 1/10 程度しかなく，他の RMn2O5で

同じような変化があったとしても，従来の研究では見落

とされていたという可能性がある． 
 同様にして，YbMn2O5について測定した結果を Fig. 2
に示す．(a)では，ゼロ磁場で低温側で現れていた Paが

約 5.5 K 以上で消えると共に Pbが現れていて，それに

応じて誘電率にも変化が見られる．(b)では，4.3 K で低
磁場側で現れていた Paが約 1.5 T以上で消えると共に
Pb が現れていて，分極も誘電率も(a)と全く同じように変
化している．変化が起こる磁場，誘電率や分極の大きさ

は異なるが，定性的にはTmMn2O5と全く同じように変化

している． 
 本実験により得られた温度‐磁場相図を Fig. 3 に示
す．磁場は c 軸方向である．(a)が TmMn2O5，(b)が
YbMn2O5の相図である．どちらも挿入図は分極フロップ

が起こる範囲を拡大したもので，塗りつぶしの濃淡は Pa

の大きさを示している．誘電率がピークとなる温度と磁

場から相境界を決定し，中性子回折と誘電率・分極同

時測定による磁気秩序状態と誘電性との対応[3]に合わ
せている．CM 相（格子整合磁気相）と FE 相（強誘電
相），LT-2DICM 相（低温２次元変調不整合磁気相）と

WFE 相（弱い強誘電相）などが対応する．ただし
TmMn2O5の分極フロップついては，磁場中中性子回折

実験により 1.5 K までの相境界が得られているため，そ
れも描いている．TmMn2O5 の分極フロップに関する相

図は，Kohn らによる電気磁気効果の温度‐磁場相図
[4]と一致した． 
 磁場による変化について，他の RMn2O5，例えば

HoMn2O5では約 10 T以上で CM相が誘起され分極が
大きくなったり[6][7]，ErMn2O5では約 2 T以上で CM相
が抑えられて分極が小さくなったりする[6][8]のに対して，
TmMn2O5 も YbMn2O5 も分極フロップ以外には，誘電



率・分極とも 14.5 T まで目立った変化は見られなかった．
分極フロップはかなり小さな磁場で起こっているが，ゼロ

磁場で温度変化だけでも起こっていることから，R の違
いによりフロップが起こりやすくなっているものと考えら

れる．相図全体を比較すると，TmMn2O5は CM/FE相が
あるのに対して，YbMn2O5 はその相がないという大きな

違いがあるが，分極フロップは CM 相に関係なく，

LT-2DICM相だけで起こっていると考えられる． 
 
4. まとめ 
 TmMn2O5 と YbMn2O5 について，温度変化に加えて

磁場誘起による分極フロップ現象を発見した．これまで

b軸方向にしか現れないと思われていた分極が，a軸方
向にも現れる場合があることが明らかになったため，他

の RMn2O5 についても，改めてその可能性を探る必要

がある．また，磁気構造解析などにより，RMn2O5の分極

の発現やそのフロップ現象の微視的起源を明らかにす

ることも，今後の課題であるが，分極が b 軸方向だけで
なく a軸方向にも現れうるという事実は，そのためにも有
用である． 
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Fig. 1. (a) Temperature dependence in 0 T and 
(b) magnetic field dependence at 4.2 K of the 
permittivity εa and εb, and the polarization Pa 
and Pb of TmMn2O5. 
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Fig. 2. (a) Temperature dependence in 0 T and 
(b) magnetic field dependence at 4.3 K of the 
permittivity εa and εb, and the polarization Pa 
and Pb of YbMn2O5. 
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Fig. 3. Magnetic field-temperature phase diagrams of (a) TmMn2O5 and (b) YbMn2O5. 
PM: paramagnetic, 2(1)D-ICM: two (one) dimensionally modurated incommensurate magnetic, 
CM: commensurate magnetic, LT-2DICM: low temperature 2D-ICM, 
PE: paraelectric, WFE: weak ferroelectric, FE: ferroelectric.  
The gradation of the shaded WFE3 phases in the insets indicates the magnitude of Pa.  
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