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研究成果の概要（和文）：本研究は、代表的な複合スピン秩序パラメータの一つであるベクトルスピンカイラリティー
の揺らぎが、光電場によるスピン波励起-「エレクトロマグノン」-をフラストレート磁性体に引き起こすことを偏光を
用いた強磁場ESR測定により実証した。更に、基底状態がスピンシングレット状態となるスピンギャップ系において、
スピンカイラリティーが媒介する分極機構によってエレクトロマグノンが生じうることを示し、この考えに基づいて磁
場誘起によって起こる磁気励起子のBose凝縮による強誘電を発見した。

研究成果の概要（英文）：We have demonstrated that a dynamic magneto-electric phenomenon called 
"electromagnon", for which magnon is excited by the electric component of light, can be driven by 
dynamics of the vector spin chirality in the frustrated magnet. Furthermore, we suggested that such a 
phenomenon also occurs in quantum spin gap systems due to the spin current mechanism, which brings about 
a electric polarization proportional to the vector spin chirality. According to this idea, we succeeded 
in observing ferroelectricity induced by Bose-Einstein condensation of magnon quasi-particles.

研究分野： 強磁場物性

キーワード： エレクトロマグノン　電気磁気効果　フラストレート磁性体
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１．研究開始当初の背景 
	 現在マルチフェロイック物質等で精力的

に研究されている電気磁気効果の重要な点

は、共役でないため通常は小さな値しかとり

得ない磁場に対する電気分極あるいは、電場

に対するスピンの特異な巨大(交差)応答が起
こり得ることである。なかでも特に興味深い

現象が、スピンと電気分極の結合を通じて、

磁性体の基本的素励起であるスピン波を光

の振動電場により励起するエレクトロマグ

ノンと呼ばれる現象である。この現象は電子

スピンの集団運動をテラヘルツ領域の光電

場で駆動する顕著な動的交差応答現象であ

る。このため、電気磁気効果に関する物理の

先進的課題であるスピンと電荷自由度のダ

イナミカルな相関を探求する上で格好の対

象となるのと同時に、スピンの高速制御を実

現する新手法としても興味深く、その特性の

評価と励起機構の解明が極めて重要視され

ている。しかし、その理解が確立していたの

はペロフスカイト型マンガン酸化物に関し

てのみに限られており、詳細は未解明であっ

た。 
 
２．研究の目的 
	 本研究では複数のスピンが特有の配置を

するときに現れる「複合スピン秩序パラメー

タ」のダイナミックスによって、フラストレ

ート磁性体にエレクトロマグノンが励起さ

れることを提案し、これを実験的に見いだし

て精査することを目指した。この複合スピン

秩序パラメータは、エキゾチックな物性をフ

ラストレート系に発現させる核となる物理

量である。その典型例として、スピン構造が

「右手系」か「左手系」かを表すスピンカイ

ラリティーは、新奇普遍クラスの相転移やス

ピン液体の異常ホール効果等を誘発し重大

な関心が寄せられてきた。また、スピンがド

ーナッツ状に並ぶことで生じる特殊な複合

秩序パラメータであるトロイダルモーメン

トは、空間・時間反転対称性を同時に破るた

め、新種の秩序を実現する物理量として注目

されるとともに電気磁気効果との深い関連

が議論されており、その豊富な物理の開拓が

待望されている。我々は、フラストレート磁

性体には有限の複合秩序パラメータの動的

な振動を生じる特有のスピン波モードが存

在し、これがスピン軌道相互作用を介して電

気分極の揺らぎを発生させエレクトロマグ

ノン励起を誘起することを提案した。本研究

ではこの複合秩序パラメータの動的揺らぎ

によるエレクトロマグノンを実証すること

を目的とした。	 

	 

３．研究の方法 
	 本課題の遂行のため、ミリ波光源と超伝導

磁石を組み合わせた高周波強磁場 ESR 装置
を立ち上げ、この装置にワイヤーグリッド偏

光子を組み込んで直線偏光を測定試料に照

射し ESR 信号の偏光依存性を測定出来る様
にした。また、直線偏光を円偏光に変換する

直線-円偏光変換器を内蔵し ESR 信号の円二
色性を観測可能な装置を開発した。これらの

装置を用いてフラストレート磁性体及びス

ピンギャップ系の ESR 信号の選択則を明ら
かにし、複合スピン秩序パラメータの揺らぎ

によるエレクトロマグノンの発生の実証を

行った。 
	 

４．研究成果	 

(1)CuFeO2のエレクトロマグノン	 

	 三角格子反強磁性体 CuFeO2は、低磁場の

反強磁性相と、磁場誘起相転移に伴って逐次

的にあらわれる 1/5 及び 1/3 プラトー相にお
いて、通常の磁気双極子遷移では起こらない

禁制なマグノン励起が ESR 測定から観測さ
れていた。注目すべき点は、これらの禁制モ

ードが励起される際、スピンの歳差運動によ

って動的なベクトルスピンカイラリティー

が発生することである。すなわち、スピンが

歳差運動する際に平衡方向から傾くとき、ベ

クトルスピンカイラリティーが生じ、これが

歳差運動とともに振動する。ベクトルスピン

カイラリティーの発生は系の空間反転対称

性を破るため、これに引きずられて動的な電

気分極が発生する。この分極が光の電場成分

と結合すればエレクトロマグノン励起が起

こるだろう。本研究では過去のテラヘルツ時

間領域分光測定から観測された反強磁性相

のエレクトロマグノンに加え、偏光 ESR実験
により、13T 以上の磁場領域に現れる 1/5 プ
ラトー相における禁制モードも光の電場成

分によって励起されることを明らかにし、エ

レクトロマグノンの発生が CuFeO2 の

collinear な磁気相に共通する特徴であること
を示した。図 1 は、162GHz の電磁波を用い
Voigt配置で行った偏光 ESR測定の結果であ	 

	 	 	 	 図 1. CuFeO2の偏光 ESRスペクトル	 
	 



る。禁制遷移ω5u+が[1 1 0]方向の振動電場と強
く結合する振る舞いが明瞭に観測されてい

る。三角格子上でスピンが collinearな磁気構
造をとると、幾何学的な条件により平行に並

んだスピンが周辺環境の違いのため互いに

別々の副格子に区別される特殊な状況が生

じ、スピンが互いに位相を 180°ずらして
歳差運動するモードが波数 k = 0に現れる。
この様なモードは、歳差運動によるスピン

の振動成分を互いにキャンセルし合うため、

電磁波の振動磁場とは結合出来ないが、ス

ピンカイラリティーを発生する。これが、

CuFeO2 の collinear な磁気相に共通してエレ
クトロマグノンが観測される原因と考えら

れる。更に、円偏光を用いた測定を行い 1/5
プラトー相のエレクトロマグノンが、通常の

ESR 信号で観測される円二色性を示さない
特徴的な振る舞いをすることが明らかにな

った。これは、マグノン励起によるスピン歳

差運動に伴って直線的な電気分極の振動が

生じていることを示唆する。我々のスピン波

計算によると、禁制モードの励起によって歳

差運動が生じてスピンが結晶の[1 -1 0]方向
に傾いた瞬間に、 [1 1 0]方向に進行方向をも
つ螺旋型のスピンテクスチャーが形成され

る。この状態からスピン歳差運動の位相が

180°回転すると、螺旋スピンテクスチャーが
右巻きから左巻きに転換される。これが[1 1 
0]方向に直線的に振動する電気分極を発生さ
せて光電場と結合することが、円二色性のみ

られない原因になっていると結論した。実際、

偏光実験により、エレクロマグノンは[1 1 0]
方向の振動電場とは強く結合するが、[1 -1 0]
方向の振動電場ではほとんど励起されない

ことが確かめられた。また、CuFeO2の磁場誘

起螺旋磁気秩序による自発電気分極の発生

を説明する d-p 混成機構に基づいた計算を行
った。この機構によると、スピンの向きと

Cu-Oボンドとの間の角度に依存して Cuと O
間の電荷移動量が変化する。従って歳差運動

によるスピンの振動は Cu-O ボンド上に局所
的な電気分極の振動を引き起こすが、これを

結晶格子全体で足し合わせたとき、打ち消し

合いが起こらず有限の値が残れば巨視的な

分極振動がおこり電磁場の振動電場と結合

出来る。我々の計算は、磁気双極子遷移に対

して禁制なマグノンモードは電気分極の振

動を伴うのに対して、許容なモードには電気

分極振動が生じない結果となり実験と合致

した。	 

	 

(2)HgCr2O4の偏光 ESR	 
	 Cr3+がパイロクロア型反強磁性格子を成す

スピネル酸化物 HgCr2O4は、3up-1down のス
ピン構造をとる強磁場下の Ferri 秩序相にお
いて、図 2に示した様な特徴的なスピン波モ	 

	 	 	 図 2. CdCr2O4の禁制 ESRモード 
 
ードを持つ。その励起時において down スピ
ンは静止し、3つの upスピンは位相を互いに
120°ずつずらして歳差運動する。このときス
ピンの横振動成分に注目すると、これらはキ

ャンセルし合うため、このスピン波モードは

磁気双極子遷移に対して禁制となる。しかし、

この歳差運動によって生じた横振動成分の

配置を注意深く調べると、スピンがドーナッ

ツ状に配列してトロイダルモーメントを生

じ、これがスピンの歳差運動とともに上下に

伸縮するようにみえる。スピン軌道相互作用

の存在下でトロイダルモーメントはベクト

ルポテンシャルAと同等の働きをすると考え
られる。従って、その振動はMaxwell方程式
dA/dt = - Eに従って振動電場 E を生じ、結
晶内に動的な分極電流を発生すると期待さ

れる。そこで、これと電磁波の振動電場が結

合してエレクトロマグノン励起が起こり得

ると我々は考えた。これを検証するため、直

線偏光を用いた ESR測定を行ったところ、禁
制モードの信号強度は偏光方向に対する依

存性をほとんど示さない特徴的な振る舞い

を示すことが分かった。この結果から、我々

は禁制モードの励起に伴って、電気分極モー

メントが、外部静磁場に垂直な面内の円運動

と静磁場方向の伸縮運動が足し合わされた

楕円運動をしているため、その光学応答に偏

光依存性が現れないのではないかと考えた。

磁場中の中性子回折から決められた HgCr2O4

の実際の Ferri構造は、downスピンが 4種類
のサイトを占めるため 16 副格子で記述され
る複雑なものであるが、この 16 副格子の構
造を仮定してスピン波理論に基づき共鳴モ

ードを計算しトロイダルモーメントを求め

た。しかし、計算の結果、結晶全体の和をと

ると予想に反し磁気構造の P4132対称性から
トロイダルモーメントが消失してしまうこ

とが分かった。この Ferri構造では、Cr3+上の

空間反転中心が破れているため、d-p 混成機
構によるスピン-電気分極間の結合が生じう

るので、今後この機構に依るエレクトロマグ

ノン発生を検討する必要がある。 
	 

(3)スピンダイマー系のエレクトロマグノン	 

	 と磁気強誘電	 

	 本研究からベクトルスピンカイラリティ

ーが磁気励起に関係した電気磁気相関現象	 



	 	 	 	 	 図 3. TlCuCl3の磁気強誘電	 

	 

を引き起こす重要な機能を持つことを理解

するに至ったが、この知見に基づき量子スピ

ンギャップ系における電気磁気効果の発現

を観測した。Na2Co2(C2O4)3(H2O)2は有効スピ

ン S = 1/2の Co2+が反強磁性ダイマーを組む

物質である。この物質の特徴は、スピンシン

グレットからトリプレット状態への光学遷

移が過去の ESR 測定で観測されている点で
ある。このシングレット-トリプレット遷移

はパリティー対称性のため磁気双極子遷移

では原則的に起こらない。何故なら、シング

レット状態はスピンの入れ替えに対し符号

を変えるためパリティー「奇」、一方トリプ

レットは「寓」、これ対し磁場のパリティー

は「寓」だからである。物質中に両者を混成

させる反対称な磁気相互作用がある場合は

磁 気 双 極 子 遷 移 が 生 じ う る が 、

Na2Co2(C2O4)3(H2O)2のダイマー構造には空間

反転中心があり反対称相互作用は存在し得

ない。一方、電気双極子遷移が起こるために

は状態間のパリティーが異なることが必要

である。そこでこのシングレット-トリプレ

ット遷移の選択則を調べるため、ESR信号強
度の円偏光依存性を測定したところ、上述の

CuFeO2 のエレクトロマグノンと同様に円二

色性をほとんど示さない振る舞いが観測さ

れ、振動電場によって励起されている可能性

があることが明らかになった。電気双極子遷

移が起こる原因として、ペロフスカイト化合

物の磁気強誘電を説明するスピンカレント

機構を提案した。この機構によると、化合物

磁性体一般にベクトルスピンカイラリティ

ーに比例する電気分極 P ∝ eij × Si × Sjが存在

する。ここで eij は Siと Sjサイトを結ぶボン

ドベクトルである。ここで、ベクトルスピン

カイラリティーは、シングレットとトリプレ

ット状態の間に有限の行列要素を持つため、

これらの状態間の遷移がスピンカレント機

構による電気双極子遷移によって可能にな

る。この考えを更に進めて、結合ダイマー系

TlCuCl3 の磁場誘起磁気秩序に伴う強誘電の

発生を見いだした。TlCuCl3 は Cu2+が成す反

強磁性ダイマーが結合して三次元的なネッ

トワークを形成する物質である。この系の第

一励起状態は、一つのダイマーにトリプレッ

トを誘起した状態である。この励起状態はト

リプロンと呼ばれる準粒子が生成された状

態とみなせる。磁場を加えて励起ギャップを

潰すと基底状態にトリプロンが誘起され

Bose凝縮を起こすことにより、反強磁性磁気
秩序が生じる。この磁場誘起状態の波動関数

がシングレットとトリプレット状態の重ね

合わせになっていることに注目し、ベクトル

スピンカイラリティーの期待値を計算する

と有限値をとることが分かる。このことから

TlCuCl3 が磁場誘起反強磁性秩序に伴って強

誘電を発生することを予測し、図 3のように
磁場中焦電流測定によって実際に、自発電気

分極が生じることを明らかにした。これはス

ピンギャップ系の量子相転移による初めて

の磁気強誘電現象である。 
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