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研究成果の概要（和文）：本課題ではマルチフェロイックと呼ばれる磁性と誘電性が強く結合した物質に置いて現れる
新しいスピン波であるエレクトロマグノンに関する研究を行った。サイクロイド型磁気秩序を持つ磁性体においてエレ
クトロマグノンとその電気磁気光学効果を磁場で制御することで、２０倍以上の強度の増強に成功した。さらに、スク
リュー型磁気秩序に由来したエレクトロマグノンの磁気カイラル効果の実現にも成功し、テラヘルツ帯での巨大な方向
２色性を観測した。

研究成果の概要（英文）：We investigated a novel spinwave excitation, termed electromagnon, in the multifer
roics, in which the magnetism and ferroelectricity are strongly coupled with each other.  We demonstrated 
an enhancement of the electromagnon and their optical magnetoelectric effect 20 times as large as previous
 one on the cycloidal magnet by using the external magnetic field. We also succeeded in observing the magn
etochiral effect on electromagnon resonance driven by the screw spin structure, leading to the gigantic di
rectional dichroism in the terahertz region.
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１．研究開始当初の背景 
 近年マルチフェロイックとして、磁性に由
来した強誘電性と、それに伴う巨大な電気磁
気結合効果が大きな注目を集めている。この
ような物質の電気磁気結合効果は光学応答
を含む動的な過程にも拡張することができ
る。この中で最も重要な例が、エレクトロマ
グノンと呼ばれる誘電応答を示すスピン波
（マグノン）である。これは、マルチフェロ
イックが磁性に強誘電性を示すのを反映し
て、磁気秩序の揺らぎであるスピン波が大き
な誘電応答ことに由来したもので、マルチフ
ェロイックにおける最も基礎的な動的性質
であると言える。基底状態における電気磁気
結合効果が直接反映したエレクトロマグノ
ンが実際に観測され、電気磁気光学効果と呼
ばれる新奇光学現象が実際に２０１１年に
観測された。 
２．研究の目的 
 代表的なマルチフェロイックであるサイ
クロイド型磁性体において、その動的応答と
してエレクトロマグノンが存在することが
明らかになっていた。そして、そのエレクト
ロマグノンが一般的に共鳴において電気磁
気光学効果と呼ばれる新奇な性質を示すこ
とも示唆されていた。しかし、その強度は電
気磁気光学効果としては非常に巨大である
が、新しい展開や応用を考えた時には、まだ
不十分であり、エレクトロマグノンの種類に
関してもサイクロイド磁性体がその唯一の
例であったことから、次の２点を目的とした
研究を行った。 
(1)エレクトロマグノンにおける外場・光学応
答・物質中の環境など様々な特性を明らかに
することで、巨大応答への指針を明らかにし、
それを実現する。 
(2)新しいエレクトロマグノンの電気磁気光
学効果として、スクリュー型磁性体での磁気
カイラル効果の実現を目指す。 
 
３．研究の方法 
 本研究で対象とするエレクトロマグノン
は、スピンは励起であるために、その共鳴が
数ギガヘルツからテラヘルツ領域に存在す
る。この応答を観測するために、高精度で物
質の光学応答が観測可能なテラヘルツ時間
領域電磁波分光法を用いた測定を行った。 
 また、物質の電気磁気特性を制御するため
には電場・磁場下でのテラヘルツ分光測定が
必要である。このため、超電導マグネットを
用いた測定系を立ち上げ、電場印加が可能な
ホルダーを作成し測定を行った。 
 対象としたのはサイクロイド型とスクリ
ュー型の磁気構造であるが、共鳴条件、電気
磁気特性から分光測定に適した試料を選び、
テラヘルツ分光測定を行った。エレクトロマ
グノンの増強に関しては、代表的なマルチフ
ェロイック物質であるぺロブスカイト型の
マンガン酸化物のらせん磁性相を用いた。一
方、スクリュー型磁気秩序に由来した磁気カ

イラル効果の観測には、デラフォサイト型の
CuFeO2を用いた。 
 
４．研究成果 
（１）エレクトロマグノンの微視的なメカニ
ズムとして、交換歪に由来するものやスピン
流によるものなど複数の機構の存在が知ら
れている。しかし、電気磁気光学効果という
観点でみると、らせん磁性体において強誘電
分極の起源となっているスピン流機構のみ
が有効である。これは、磁気応答成分と電場
応答成分が常に一様な磁場・電場によって励
起可能なためである。一方交換歪に由来した
エレクトロマグノンでは、一様な電場により
スピン波が励起されるが、スピン波の波数は
格子に整合しているため、有限の波数を持っ
てしまい、一様な磁場成分での励起が不可能
である。 
 このことから、本研究ではスピン流機構に
由来したエレクトロマグノンの電気磁気光
学応答に着目した研究を行った。ここで重要
なのはエレクトロマグノンの共鳴が電場応
答()を示すという点である。磁気共鳴を除い
た光学応答を示す励起はほとんどが光の電
場成分に対する応答に由来している。このた
め、エレクトロマグノンとの間に有限のカッ
プリングが生じ、振動子強度の移動によって
共鳴が増強される可能性を探った。 
ここで今回カップリングの相手として用

いたのがマンガン酸化物で観測されている
交換歪に由来するエレクトロマグノンであ
る。この交換歪モードは振動分極（偏光）が
常に結晶の特定の軸に向いており、電場応答
のみを示すという特徴がある。しかし、結晶
の歪に由来するモードであるために、元来そ
の振動し強度が大きい。一方でスピン流に由
来するエレクトロマグノンでは、振動分極
（偏光）が磁気秩序（サイクロイド面）に依
存しており、外部磁場や温度によりサイクロ
イド面を回転させることにより、その偏光方
向が変わる。この特性を利用してカップリン
グの必要条件を満たすために交換歪とスピ
ン流に起因したエレクトロマグノンの偏光
をそろえ、マンガン酸化物においてエレクト
ロマグノンのスペクトルの観測を行った。こ
の結果が図１であるが、1 meV 付近にある巨
大なピークがスピン流に由来したエレクト

図１：エレクトロマグのと方向２色性の
スペクトル(+k, -k) 
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ロマグノンであり、高エネルギー側にあるブ
ロードな吸収帯が交換歪に由来したエレク
トロマグノンである。両者のカップリングが
ない場合には、スピン流由来のモードの強度
は屈折率虚部で0.03 程度であったが、交換
歪モードからの振動子強度の移動により2
と２ケタ以上の著しい強度の増大が観測さ
れた。これは、エレクトロマグノンの電場応
答成分を用いたカップリングによる増強が
有効な手段であることを示しており、将来的
にはフォノン、伝導電子、結晶場励起など低
エネルギー励起を用いることも考えられる。 
この増強されたスピン流由来のエレクト

ロマグノンにおいて、電気磁気光学効果の観
測を試みた。電気磁気光学効果は空間反転対
称性の破れ（分極Ｐ）と時間反転対称性（Ｍ）
が同時に破れたときにおこる効果であり、光
の伝搬ベクトルの反転によって光学応答が
変化する方向２色性として観測される。方向
２色性のスペクトル(図１)を見ると、光の進
行方向（k）に応じて、1 meV にあるスピン
流モードの強度が大きく変化していること
がわかる。電気磁気光学効果のスペクトル
（図２）であるを見ると、最大で1 程度
の変化を示しており非常に巨大な方向２色
性が実現していることがわかる。この値はこ
れまで観測された、近赤外、可視や X線領域
などあらゆる波長での電気磁気光学効果よ
りも一桁以上大きいものである。 

 
（２）磁気カイラル効果は磁性とキラリティ
が物質中で共存した時に起こる電気磁気光
学効果であり、方向２色性として観測される。
これまで観測されてきた磁気カイラル効果
はキラルな結晶構造、もしくは結晶構造の対
象性とスピンを組み合わせることで誘起さ
れるキラリティを用いていた。しかし、本研
究では結晶の対称性に依存せず、らせん型の
スピン構造が磁性とキラリティを誘起する
ことで起こる、エレクトロマグノンの磁気カ
イラル効果の観測を目指した。 
 本研究ではプロパースクリュー型の磁気
構造を持つ物質であるデラフォライト型
CuGaxFe1-xO2 (x=0.035)を対象として、磁場下

でのテラヘルツ分光を行った。スクリュー磁
気構造は左巻きと右巻きらせんの自由度を
持ち、更に結晶構造に由来したらせん軸が c
軸に垂直に３本存在する。磁場・電場下での
冷却により、らせんスピンの巻き方（キラリ
ティ）とらせん軸の制御し、シングルドメイ
ンの磁気構造を準備した。この状態でらせん
軸(qm)、光の伝搬ベクトル(k)、磁場(H)の方
向を平行に配置し、0.8 meV から 4 meV での
テラヘルツ時間領域分光を行った。 
 この結果磁場中でのみ 1 meV から 1.3 meV
で共鳴を観測し、磁場の反転、もしくは。ら
せんスピンの巻き方（ヘリシティ）の反転に
より共鳴の強度が大きく反転することを観
測した。これは、磁気カイラル効果での対称
性に由来する光学応答の符号の反転と一致
しており、スピン波の共鳴において巨大な磁
気カイラル効果が存在することを意味して
いる。温度による相図との対応から、らせん
磁性相においてのみ、磁気カイラル効果が観
測されることを確認した。この結果は、らせ
ん型スピン構造において、スピン流を介した
モデルによる電気磁気光学効果の振る舞い
とも一致している。電気磁気光学効果により
共鳴の強度は H=7 T で、=0.4 から=0.1 ま
で変化した。また、磁場の強度とともに、共
鳴と電気磁気光学効果が単調に増加する様
子を観測した。 
これらの結果はらせんスピン構造の磁気

共鳴が非常に巨大な電気磁気共鳴であるこ
とを示しており、らせん磁性とそこに現れる
新奇な光学現象の一般的な性質を明らかに
することに成功した。 
 
以上の研究は、エレクトロマグノンが誘起

する電気磁気共鳴の特性の解明と巨大応答
の実現、また、新しい機構（磁気カイラル効
果）による電気磁気光学効果の発現といった
本課題の当初の目的を十分に達成している。
本研究で得られた結果は、更なる展開につな
がる重要な点を多く含んでいる。エレクトロ
マグノンはそれ自身が基底状態の磁気秩序
の揺らぎである。巨大共鳴と近年開発が進ん
でいる高強度テラヘルツを組み合わせるこ
とにより、テラヘルツ光による磁性、誘電性、
キラリティの制御が可能になると期待して
いる。また、電気磁気共鳴はその共鳴の強度
を増強させることで、負の屈折率を誘起する
ことが理論的に示されている。本研究で得ら
れた結果は屈折率で１程度の大きさである
が、これを数倍巨大化することで、バルクの
絶縁体においても負の屈折率が可能となる。
また、近年マルチフェロイック物質の開拓が
著しく、室温でのらせん磁性体も合成されて
いる。これによる方向２色性を用いたギガヘ
ルツ・テラヘルツ帯のアイソレーターなど、
応用も含めた展開も期待される。 
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