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研究成果の概要（和文）：本研究では、光の波長以下の大きさのナノ空間を人工的に設計・制御することで、多
機能性と室温動作を兼ね備える室温人工マルチフェロイック物質を開発し、そこで発現する新しい原理の非線形
光学機能の開拓を目的に研究を行った。その結果、ありふれた室温強磁性体に人工的な非反転対称構造を導入す
ることで、光照射によるゼロバイアスの光電流（スピン偏極電流）の生成・制御、スピンの渦による光第二高調
波発生や新原理の太陽電池機能などが発現した。

研究成果の概要（英文）：In this research, we created room temperature artificial multiferroic 
materials by controlling a nano-space smaller than the wavelength of light, and examined a novel 
nonlinear optical effects. As a result, we found that by introducing artificial noncentrosymmetric 
nanostructures into conventional room temperature ferromagnets, ultrafast zero-bias photocurrents 
(spin-polarized photocurrents) were generated by the irradiation of fs laser beam. In addition, we 
found novel principles for light wavelength conversion and solar cell by inversion-broken spin 
arrangements.

研究分野：光物性

キーワード： マルチフェロイック物質　メタマテリアル　非線形光学効果　光第二高調波発生　光ガルバノ効果　ス
ピン流

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では、電気と磁気を兼ね備えるマルチフェロイック物質をメタマテリアルのパラダイムのもと人工的に実
現することで、材料開発の新たな設計指針を見出しつつ、そこで発現する電気・磁気両応答型の非線形光学機能
を開拓した。これにより、光科学、物性科学、ナノ構造・材料科学の分野を横断的かつ重層的に集積・発展させ
る次世代のナノテクノロジーに向けた新たな知見を得ることができた。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 

近年、物質中の電気と磁気の結合による新奇な現象が注目を集めている。その舞台は、強誘電
性（ferro-electric）・強磁性（ferro-magnetic）が共存するマルチフェロイック物質（multi-ferroics）
と呼ばれる特殊な化合物であり、電場（磁場）による磁化（電気分極）の制御、非相反光学応答
（光を入射する方向により光学応答が異なる効果）など、新規な電気・磁気・光機能が数多く報
告されている。これらは低消費電力メモリデバイスへの応用や、画期的な機能を持った（光）エ
レクトロニクスへの展開可能性から、現在、より大きな応答を示すマルチフェロイック物質の実
現とさらなる新機能の創出を目指した激しい研究競争が行われている。しかしながら、対象とな
る物質は多くの場合、化学的に合成されるもので、思ったように設計できないという問題があり、
また、室温動作や弱外場（電場・磁場など）による制御に関しても高い壁がある。 

 

２．研究の目的 

本研究では、これらの問題を解決しさらなる新機能の創出を目指し、マルチフェロイック物質
を原子・分子よりは十分に大きく、光の波長よりも小さな構造を持つサブ波長人工物質（メタマ
テリアル）で人工的に実現する。これにより、マルチフェロイック物質を舞台に予測・観測され
てきた革新的な電気・磁気・光機能を導入したメタマテリアル（人工マルチフェロイック物質）
の創製が可能になり、室温動作かつ弱外場応答する革新的な機能の創出が期待される。 

 

３．研究の方法 

本研究は 3 年間において、室温で動作する様々な人工マルチフェロイック物質をデザイン・作
製・評価し、これらにおける新規な非線形光学効果を検出・実証することを目的とし、そのため
に、以下の「4. 研究成果」で述べる実験を行った。 
 
４．研究成果 
(1) 室温人工マルチフェロイック物質のデザイン・作製・評価 
室温強磁性体（例えば、パーマロイ Ni78Fe22、Co/Pt 多層膜など）に人工的な空間反転対称性の

破れを導入することで、室温動作・弱磁場応答可能な人工マルチフェロイック物質をデザイン・
作製した。群論を用いた対称性の考察により、対象となる非線形光学応答が発現する磁気・空間
構造を設計した。試料作製は、研究室で所有するイオンビームスパッタ装置、イオンビームエッ
チング装置などを用いて行い、それ以外の微細加工は東北大学西澤潤一記念研究センターにあ
る共用装置（電子線描画装置）を利用した。作製した試料の評価を研究室で所有する原子間力顕
微鏡（AFM）等で行い、ほぼ設計通りの構造を作製することに成功した。 

 
(2) 非線形光学測定系の構築 
人工マルチフェロイック物質における新規な非線形光学機能を検証するため、角周波数 ω の

光が 2ω の光に変換される光第二高調波発生（SHG）とゼロバイアスの直流電流（スピン流）に
変換される光ガルバノ効果を測定できるシステムを構築した。波長 800 nm、繰返し周波数 80 

MHz（イメージング測定
の場合は 1 kHz）、パルス幅
100 fsのチタンサファイア
レーザーを光源として用
い、試料から発生する波長
400 nm の光を光電子増倍
管（イメージング測定の場
合は高感度 CCD カメラ）
で検出することで SHG 測
定を行った。一方、試料両
端に発生するゼロバイア
ス光電流を検出すること
で光ガルバノ効果の測定
を行った。これにより、透
過・反射配置での SHG 測
定、SHG・光ガルバノ効果
の磁場依存性（最大磁場 

±200 mT）の測定、SHG・
光ガルバノ効果の偏光解
析、SHG イメージングな
どが可能になった。 

 

(3) 非反転対称性の破れの導入による SHG の制御 
まず、本研究で提案する「人工的な空間反転対称性の破れ」により 2 次の非線形光学効果が生

じることを明らかにするため、空間反転対称性を持つ非磁性金属（金）の薄膜に空間反転対称性

図 1 垂直入射における SHG の偏光依存性の測定。(a) 金の薄膜。
(b) 横向きの矢印を人工的に導入した金のメタマテリアル。(c) 上向
きの矢印を人工的に導入した金のメタマテリアル。(b), (c) ではナノ
構造の対称性を反映した SHG シグナルが得られる。 
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の破れを導入した試料を作製し、
「人工的な空間反転対称性の破
れ」による SHG の検出を行った。
人工構造を持たない通常の金の薄
膜では SHG が生じないのに対し
（図 1(a)）、「人工的な空間反転対
称性の破れ」の導入により、明瞭な
SHG シグナルが観測された（図
1(b)）。また、得られた SHG シグナ
ルの偏光解析を行い、群論を用い
た対称性の予想と一致する結果が
得られた。 

さらに、このような SHG の偏光
選択則を応用することで、人工的
なドメイン構造を SHG イメージ
ングによって明らかにした（図 2）。 

 
(4) 室温人工マルチフェロイック物質における SHG・光ガルバノ効果の観測 
マルチフェロイック機能を創出する電

子スピン配列の 1 つである、空間反転対
称性と時間反転対称性を共に破る磁気ト
ロイダルモーメント（𝑻 ∝ ∑ (𝒓𝑖 × 𝒔𝑖)𝑖 ：図
3(a)）による SHG・光ガルバノ効果の観
測を行った。 

室温強磁性体であるパーマロイ
（Ni78Fe22）を用い、1 辺の長さが数百ナ
ノメートルの正三角形で人工的に 3 回回
転対称構造を導入した試料を作製した
（図 3(b)）。このようなナノ磁性体におい
ては、電子スピンの渦（磁気渦：磁気ト
ロイダルモーメントと等価）が室温で安
定に発現し、室温人工マルチフェロイッ
ク物質と見なすことができる。また、このような形状のナノ磁性体においては、𝑥方向の外部磁
場スイープによってゼロ磁場付近で磁気渦が生成し、外部磁場スイープにより磁気渦の回転方
向を制御できることが知られている。磁気渦の回転方向が制御できるということは、磁気トロイ
ダルモーメントの符号を制御できるということになる。マイクロマグネティックシミュレーシ
ョンを用いた磁気状態の見積もりにより、それを実際に確かめた。 

実験ではまず、入射光と出射 SHG 光をともに直線偏光にし、偏光角が入射と出射で同じにな
るようにして一回転させところ、人工構造の 3 回回転対称性を反映する SHG シグナルが得られ
た（図 4(a)）。次に、磁気トロイダルモーメントによる SHG を調べるため、詳細な磁場依存性
の測定を行った（図 4(b),(c)）。入射光と出射 SHG 光の偏光を適切に選択することにより、試料
の磁化に由来する SHG（図 4(b)）や磁気トロイダルモーメントに由来する SHG（図 4(c)）を分
離検出することが可能となる。特に、左円偏光（LCP）入射に対する右円偏光（RCP）の SHG 測
定では、磁気トロイダルモーメントの正負を反映し、磁場を正から負にスイープした時と負から
正にスイープした時で SHG 強度に明瞭な違いが現れた（図 4(c)）。これらの SHG シグナルの振

図 2 人工構造を用いたドメインエンジニアリング。 

(a) 人工ドメインのデザイン。(b) SHG イメージングの
結果。SHG の偏光選択則の利用により、異なるドメイン
を区別することができる。 
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図 3 (a) 磁気トロイダルモーメントの模式図。 

(b) パーマロイを用いた室温人工マルチフェロイッ
ク物質の AFM 像。 

(a) (b) 

図 4 室温人工マルチフェロイック物質における SHG 測定。(a) 偏光依存性。 

(b) 直線偏光に対する磁場依存性。(c) 円偏光に対する磁場依存性。 

(a) (b) (c) 



る舞いは、群論を用いた磁気対称性の考察と一致しており、ナノ磁性体中に発生した磁気トロイ
ダルモーメントによる光波長変換機能を証明するものである。 

また同様に、磁気トロイダルモーメントによる光ガルバノ効果の観測に成功した。これらの結
果は、SHG と光ガルバノ効果が「空間反転対称性の破れ」と「時間反転対称性の破れ」の両者に
敏感であり、そのため、これらがマルチフェロイック機能の強力な計測・評価技術となりうるこ
とを示している。 
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