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３ 研究のねらい 

近年、磁場によって金属の電気抵抗が大きく変わる現象（超巨大磁気抵抗効果）が盛んに研究

されている。こうした効果は、電子の持つ電荷自由度とスピン自由度が強く結合した物質の特徴

である。磁気抵抗効果は金属状態における現象であるが、絶縁体（誘電体）においても「誘電率が

磁場で大きく変わる」現象が見つかれば、様々なデバイスへの応用が期待される。さらに、dc の

誘電率に留まらず、光学領域の誘電率が磁場で変化すれば、屈折率を磁場で制御することが可

能になるため、非接触の光フィルター、スイッチなどへの応用が期待される。 

  本研究では（１）dc 領域でマグネトキャパシタンスを示す物質の探索。特にこれまでのマグネト

キャパシタンス物質とは異なるメカニズムによる物質の探索 （２)光学領域での誘電関数の磁場

依存性の測定システムの開発 （３）光学領域で大きな誘電関数の磁場依存性を示す物質の探索 

を行った。 

 

４ 研究成果 

 [１] スピネル型ZnFe2O4のマグネトキャパシタンス 

スピネル構造を持つZnFe2O4は、Feスピン間に反強磁性的な相互作用が働くものの、Feスピン

の幾何学的な配置によりフラストレーションが起こって、低温までスピンが整列しないことが知られ

ている。このZnFe2O4単結晶の誘電率を磁場下で測定結果、ゼロ磁場では 10K以下の低温で減少

していた誘電率が、磁場下では増加に転ずることが分かった。これは、（１）低温で局所的に隣り

合うスピンが反対方向に向き（２）それに磁場をかけるとスピンが同じ方向に並ぶ、という効果とし

て理解できる。一方、ZnFe2O4多結晶（セラミック）では、低温で１０％に及ぶ(単結晶の２桁上の)巨

大なマグネトキャパシタンスが観測された。ZnFe2O4多結晶試料では（単結晶で観測される誘電率

の上に）デバイ緩和に従う誘電率が載っていること、そしてその緩和時間τが温度や磁場によって

変化し、これが巨大なマグネトキャパシタンスの原因であることが分かった。 

 

[２] スピネル型MnV2O4のマグネトキャパシタンス 

スピネル構造を持つMnV2O4は、スピネル構造AB2O4のAサイトにもBサイトにも遷移金属を持つ

物質であり、AサイトをMn2+(3d5)、BサイトをV3+(3d2)が占めている。このうち、BサイトのV3+には

t2g軌道の３重縮退に由来する軌道自由度がある。この物質は、56KでA-Bサイト間の反強磁性相

互作用に由来するフェリ磁性相転移があり、同じような温度でV3+の軌道整列に由来する立方晶

から正方晶への構造相転移が起こる。こうした物質の物性を磁場下で測定した結果、（１）構造相
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転移温度が磁場によって上昇し、磁場誘起の構造相転移が起こること （２）相転移温度より低温

の正方晶相で磁場を印加すると、正方晶ドメインの整列に伴う巨大な磁歪が発現すること （３）巨

大な磁歪に伴ってマグネトキャパシタンス（∼７％）が発現すること、これは磁歪と同様に磁場の方

向に対して異方的であること、を見出した。 

マグネトキャパシタンスの原因は、正方晶のa軸方向とc軸方向の誘電率が異なっており、磁場

がないときには結晶中でランダムな方向を向いていた正方晶ドメインが磁場によって揃えられるこ

とによって、磁場に平行方向と垂直方向の誘電率に差がでるためであることが分かった。 

 

[３] 磁場下での光学反射率測定装置の開発 

  光学領域での誘電関数の磁場依存性を精密に測定するために、液体ヘリウムを用いない無

冷媒型の超伝導磁石と冷凍器を用いた光学反射率磁場依存性測定システムを作製した。このシ

ステムの特徴は、ロックイン検出を用いつつ、通常の波長スキャン法ではなく、「波長を止めて磁

場スキャンをする」測定を波長を変えて繰り返すことにより、精度を飛躍的に高めたことである。こ

うした方法を用いて光学反射率測定を行い、Kramers-Kronig変換を施すよって、光学伝導度の変

化にしてΔσ/σ/∼10-4のオーダー（ｄｃの場合と同様の精度）まで測定可能になった。 

 

[４] ペロブスカイト型マンガン酸化物の誘電関数の磁場依存性 

上記の測定システムを用いて、巨大磁気抵抗（CMR）を示すペロブスカイト型マンガン酸化物

Pr0.6Sr0.4MnO3の伝導度の磁化（M）存性を測定した。その結果、ｄｃ伝導度はどの温度でも

universalなM2依存性を示すのに対して、光学領域のac伝導度はTcに近い温度でMの指数(Δσ ∝ 

Mαのα)が1に近づくことがわかった。 これは、高い周波数ではｄｃ領域よりも広い温度範囲でスピ

ン揺らぎの影響があると考えることができる。以上の研究によって、ペロブスカイト型マンガン酸化

物の物理が明らかにされただけでなく、ｄｃの磁気抵抗やｄｃのマグネトキャパシタンスの測定と同

様の精度で、有限周波数の誘電関数の磁場依存性を議論できることが証明された。 

 

[５] 強磁性絶縁体パイロクロア型バナジウム酸化物の誘電関数の温度依存性と磁場依存性 

最も典型的な強磁性絶縁体として（１）単純な立方晶であり（２）スピン 1/2 の系である、パイロク

ロア型R2V2O7 (R=希土類)を選び、誘電関数の温度依存性と磁場依存性を測定した。その結果、

強磁性相転移とともに、1.5eV付近のモット励起が低エネルギー側にシフトしていることが分かった。

これは、励起状態（Vにd電子が 2 個ある状態）のエネルギーが、フント結合により強磁性的な配列

をとるほうがエネルギーが低くなるためと考えられる。さらに、磁場によってVスピンを揃えた場合

でも同様にモット励起のエネルギーが減少し、光学伝導度が最大３％変化することが分かった。

解析により、パイロクロア型バナジウム酸化物のモット励起のエネルギーは隣り合うスピンの対相

関<Si・Sｊ>に依存するということが明らかになった。 

 

５ 自己評価 

 当初の目標に対して、ある程度のことは出来たと自負している。特に、光学領域の誘電関数の
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磁場依存性を正確に測定する装置を立ちあげ、それを用いて強磁性絶縁体の誘電関数の磁場

依存性を実際に測定し、応用的にも意味のある大きさ(変化率にして 3％）であることを示したこと

はこのプロジェクトの最大の成果であると考えている。その他にも、様々なメカニズムに基づくマグ

ネトキャパシタンス物質を見出したことも、大きな成果であると評価している。さらに、このプロジェ

クトの中で、結晶構造が磁場で変化する物質が見つかるなど、新たな方向への発展の道筋もつ

けることができた。 

反省点もいくつかある。（１）大きなマグネトキャパシタンス物質を見つけるという意味では、さほ

ど大きなものが見つからなかった （２）光学領域の物質探索があまり数多く行なえなかった （３）

応用研究がほとんど手付かずであった などである。特に（２）（３）に関しては、光学領域の実験

は当初の想定以上に時間がかかったため、道半ばで終わった感があった。ただし、こうした「探索

型」のプロジェクトは、成果の数倍に及ぶ「成功しなかった試み」があることを強調しておきたい。そ

うした意味で、リスクの高い「探索型」のプロジェクトをこの領域に採択していただいたことに再度

感謝するとともに、このプロジェクトで得られた成果をさらに発展させることをこれからの課題にし

たいと考えている。 

 

６ 研究総括の見解：  

勝藤氏の研究のねらいは、金属の超巨大磁気抵抗効果に対して、誘電体においても「誘電関

数が磁場で大きく変わる」現象を見つけることであった。これに対して、通常の波長スキャン法で

はなく、ロックイン検出を用い「波長を止めて磁場スキャンをする」測定を波長を変えて繰り返す測

定法を開発して、光学伝導度の測定精度を飛躍的に高めたことは第一に評価できる。この装置を

用いて、特に強磁性絶縁体バイロクロア型バナジウム酸化物の誘電関数の温度依存性と磁場依

存性を観測した。その結果、強磁性相転移に伴って、1.5eV付近のモット励起エネルギーが低エネ

ルギー側にシフトするのを利用して、磁場によって光学伝導度を最大３％も変化させて見せた。こ

の現象を、勝藤氏の提案時からのモデルである隣り合うスピンの対相関〈Si･Sj〉を用いて解明した。

これらは、磁場によって電気特性を制御する工学的にも意義ある研究の第一歩であり、今後の発

展に期待したい。 
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