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研究成果の概要（和文）：近年、磁性体の秩序状態からの素励起であるマグノンがスピン流の担い手として注目
を集めている。マグノンのスピン流応用に関しては伝播制御が課題である。本研究では中性子非弾性散乱を用い
てマグノン分散関係を精密に測定することにより、マグノン非相反性（順方向伝播・逆方向伝播の非対称性）の
起源解明や制御可能性探索を行った。主な研究成果として(a)量子反強磁性体α-Cu2V2O7におけるマグノン電場
制御の可能性の中性子散乱および電気磁気効果測定による検証、(b) 新しい非相反マグノン候補物質の発見とそ
の磁気対称性決定、(c) 対称異方的交換相互作用による非相反マグノン形成起源の理論提案等があげられる。

研究成果の概要（英文）：Recently, magnons, which are elementary excitations from the ordered state 
of magnetic materials, have attracted much attention as a carrier of spin currents. The propagation 
control of magnons is an issue for the application of spin currents. In this study, we have 
investigated the origin of magnon nonreciprocity (asymmetry of forward and backward propagation) and
 its controllability by precisely measuring the magnon dispersion relation using inelastic neutron 
scattering. The main results are (a) a verification of the possibility of controlling the magnons by
 external electric field in the quantum antiferromagnet a-Cu2V2O7 using neutron scattering and 
magnetoelectric effect measurements, (b) a discovery of new nonreciprocal magnon candidates and 
determination of their magnetic symmetries, and (c) a theoretical proposal of nonreciprocal magnons 
originating from symmetric anisotropic exchange interactions.

研究分野： 磁性・中性子散乱

キーワード： 中性子散乱　マグノン　非相反　反転対称性の破れ

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
マグノンをスピン流の担い手として利用するためにはマグノンの伝播制御が必須である。ある種の反転対称性の
破れた磁性体においてはマグノン分散関係が原点に関して非対称になることが予想される。この非対称分散を利
用することで非相反マグノンを実現することができる。本研究では、物質探索・単結晶育成から中性子非弾性散
乱までを系統的に行うことで非相反マグノン候補物質を提案した。また、その電場制御の可能性の検証も行っ
た。これらの成果には非相反マグノン形成の理解という学術的意義、および将来の応用に向けた社会的意義が認
められる。

※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、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 磁性体の秩序状態からの素励起であるマグノンは 1950 年代から研究されているよく知られた
協力的励起であるが、研究開始当初においてはスピン流の担い手として再び大きな注目を集め
ていた。マグノンのスピン流応用に関してはその伝播の制御が大きな課題であり、特に伝播の方
向制御、すなわちマグノンの整流の必要性が強く認識されていた。理論的には反転対称性が破れ
た磁性体においてマグノン伝播に非相反性(順方向伝播と逆方向伝播の不等価性)が予想され、こ
の効果はマグノンスピン流の整流を可能にすると期待されていた。一方で、マグノンの非相反性
の研究は強磁性体薄膜試料における表面静磁波に対するものがほとんどであり、バルク磁性体
中のマグノン非相反性に関する研究はほとんど行われてこなかった。このような状況の中で、研
究代表者は反転対称性が破れたバルク磁性体におけるマグノン分散非対称性に早くから着目し
中性子散乱を用いた独自の研究を行っていた。その過程で、2016 年には反転対称性の破れたカ
イラル磁性体である MnSi の磁場下強制強磁性相においてマグノン分散関係の片方向シフトを、
また、2017 年には同じく反転対称性の破れた量子磁性体である -Cu2V2O7 においてマグノン分
散関係の両方向シフトを見出した。これらの結果はマグノンの非相反性に直接関連するもので
あり、中性子散乱を用いたより広範囲なマグノン非相反性研究を着想した。 
 
２．研究の目的 
 中性子非弾性散乱は広い波数・エネルギー領域のマグノン分散関係の測定を可能にする唯一
無二の実験手法である。本研究では、これまで我々自身が達成したバルク強磁性体中の非相反マ
グノンの実験的確認を超え、反強磁性体等の多種の磁性体中のマグノン分散に対する反転対称
性の破れの影響の理解を目指した。さらに、より挑戦的課題として非相反マグ ノン分散関係の
外場制御可能性の探索も提案した。具体的には、バルク磁性体中の分散関係測定に関して中性子
非弾性散乱を駆使することにより、(a)種々のバルク磁性体（フェリ磁性体、反強磁性体等）に対
して非相反マグノンを確認し、それらに共通する微視的発現機構や対称性を解明すること、(b) 
そこから得られる知見を活用し新たな非相反マグノン物質を開拓すること、そして、(c)マグノン
非相反性の外場制御の可能性を探索することである。 
 
３．研究の方法 
 上述の目的のため以下の研究を行った。 
(a) 反転対称性の破れた量子反強磁性体-Cu2V2O7の巨大単結晶育成法の確立 
 ブリッジマン法における結晶成長パラメータの最適化を中心とした結晶成長研究を行った。 
(b) -Cu2V2O7の単結晶を用いた電気磁気効果測定による外場磁性制御可能性の探索 
 単結晶全軸方向に関する電気磁気効果を通常の焦電流測定により行うとともに、SQUID を用
いた高感度電場誘起磁化測定法を開発しこれを用いた測定を行った。 
(c) -Cu2V2O7の反転ドメイン分布の X 線回折による確認 
 X 線異常散乱効果を用いることで絶対構造決定を行い、多数の単結晶試料に対して反転ドメ
イン比を調べた。 
(d) -Cu2V2O7の電場下中性子散乱研究 
 10kV までの電場下における中性子の弾性散乱および非弾性散乱に関して、オーストラリア原
子力機構(ANSTO)SIKA 分光器を用いて測定した。 
(e) 他の非相反マグノン候補物質の探索とその単結晶育成の研究 
 結晶構造データベース等を活用することで非相反マグノン候補物質の探索を行った。また、得
られた候補物質に関して単結晶育成および物性研究を実施した。 
(f) 非相反マグノン起源の理論的探索 
 面内磁場誘起マグノン非相反性や多極子秩序下の輸送現象分類等を行った。 
 
４．研究成果 
(a) 反転対称性の破れた量子反強磁性体-Cu2V2O7の巨大単結晶育成法の確立 
 ブリッジマン法において、ヒーター下部に水冷の急冷帯を配置することで単結晶育成に必要
な急峻な温度勾配(6 K/mm)を達成した。この上で、初期位置温度を 820°C とし、温度勾配中を 
0.5 mm/h の速度で降下させることで 10 mm × 10 mm × 5 mm 以上の大きさの単結晶が安定
的に得られることがわかった。この内容は当時研究代表者の研究室の博士課程学生であった 
Pharit Piyawongwatthana 氏の学位論文の重要な成果の一つとなった[1]。 
 
 
 
 
 
 



(b) -Cu2V2O7の単結晶を用いた電気磁気効果測定による外場磁性制御可能性の探索 
-Cu2V2O7に関して単結晶を用いた電気磁
気効果測定を焦電流測定および SQUID を
用いた電場誘起磁化測定(SQUID-ME)の 2
手法で実施した。図 1 に後者の SQUID-ME 
で測定された交流電場誘起磁化の温度依
存性を示す。図の縦軸は SQUID 出力のフ
ーリエ成分であり、誘起磁化の大きさに対
応する。結果より分かる通り、磁気転移温
度 TN = 33.3 K 付近で発散的な電気磁気効
果が見られた。ピーク位置での電気磁気結
合定数  は 100 ps/m を超えると見積も
られ、磁気帯磁率の臨界発散に伴う電気磁
気効果の増強を実験的に明瞭に示すこと
ができた。 
 
(c) -Cu2V2O7 の反転ドメイン分布の X 線
回折による確認 
 巨大単結晶試料を砕き X 線回折に適当
な 100μ 以下の球形整形試料を 10 個用意
し、MoK 線源による X 線回折実験を実
施した。MoK波長においては異常散乱効果によりフリーデル対に強度差が生じ、ここから結晶
の反転ドメインの情報を含む絶対構造が決定できる。実験により 10 個全ての結晶に関してフラ
ックパラメータが誤差範囲内で 0 であることが確認され、全ての整形試料が単一反転ドメイン
であることが確認された。また、巨大単結晶の試料表面に対して、14 2 2 反射と 14 2 -2 反射の
強度比を調べることで、巨大単結晶全体が単一ドメインであることも示された。これらの結果か
ら、育成された-Cu2V2O7 が反転ドメイン構造を有さない単一ドメインであることが確認された。
これは物性および中性子散乱実験の解析に非常に重要な情報である。 
 
(d) -Cu2V2O7の電場下中性子散乱研究 
 (b)の結果から本物質では誘起強磁性成分を電場で制御することが可能であることがわかった。
強磁性成分は有限のジャロシンスキー・守谷相互作用に起因すると考えられるため、電場による
ジャロシンスキー・守谷相互作用の制御の可能性が示唆される。この効果を検証するため、電場
下での中性子非弾性散乱実験を実施し、マグノン分散関係のシフトからジャロシンスキー・守谷
相互作用の電場依存の確認を試みた。図 2 にゼロ電場および電場下(14.7 kV/cm)での磁気秩序相
(T = 5 K)中の中性子非弾性散乱スペクトルを示す。スペクトルを比較することで分かるように今
回の実験で印加可能な電場範囲においてはマグノン分散の有意な変化は検出できなかった。実
験結果の詳細な解析により、14.7 kV/cm におけるジャロシンスキー・守谷相互作用の変化量の
上限が 0.01 meV と見積もられた。 

 
(e) 他の非相反マグノン候補物質の探索とその単結晶育成の研究 
 Crystallography Open Database 等を用いて非相反マグノン候補物質の探索を結晶構造の観点か
ら行い、かなりの数の候補物質を検討した。その中で、最も可能性が高いと想定した 
Cu2(MoO4)(SeO3) の単結晶育成から包括的な物性研究までを実施した。単結晶に関しては当初水
熱合成法を用いて結晶成長を行っていたが、中性子散乱に耐える巨大結晶の育成には成功しな

図 1: SQUID-ME 法により測定した -Cu2V2O7 におけ
る電場誘起磁化の温度依存性。交流電場 E は E//c の条
件、磁場は電場に並行に印加。交流電場周波数は 35 Hz 
に固定し、SQUID 出力のフーリエスペクトラムから
35 Hz 成分のみを示している。 

図 2: -Cu2V2O7における電場下中性子非弾性散乱実験結果。T = 5 K における結果。電場は c 軸方向に
印加。（左）ゼロ電場における非弾性散乱スペクトラム。（右）E = 14.7 kV/cm 電場印加時の非弾性散
乱スペクトラム。強度に多少の変化は見られるものの分散関係には実験的に有意な変化は検出できなか
った。 



かった。そこで、育成方法を気相成長法
へと変更し種々の育成パラメータを試
したところ、中性子非弾性散乱にも耐
えうる大きく純良な短結晶試料を得る
ことができた。図 3 に得られた単結晶
試料の写真を示す。この物質の結晶構
造解析から空間群 P21/c に属する結晶
であることが明らかになった。帯磁率
測定により、TN = 23 K の反強磁性体で
あること、また、磁気モーメントの方向
が c 軸方向であることが示唆された。
転移点より高温側で帯磁率に山が見ら
れることから低次元的な様子も見られ
た。磁気構造は粉末中性子回折により
決定が試みられたが、Cu2+ の小さな秩
序モーメントのため、限られた数の磁
気反射しか観測することができず、
P2’1/c, P21/c’の区別は回折からは困難であった。そこで、SQUID-ME 法による電気磁気効果測定
をおおなった。結果として、H//c, E//b の条件で測定された 32 に磁気転移に伴う異常が観測さ
れ、P2’1/c であることが確定した。この結果は帯磁率から見られた磁気モーメント方向とも矛盾
しない。最後に中性子非弾性散乱を行いこの系のマグノン分散を詳細に調べた。その結果、-
Cu2V2O7とは異なる、エネルギー方向のマグノンバンドシフトが観測され、マグノンバンドに興
味深い線形交差が生じていることが明らかとなった。 
 
(f) 非相反マグノン起源の理論的探索 
 ジャロシンスキー・守谷相互作用以外により生じる非相反マグノンを理論的に探索した。特に
対称的な交換相互作用異方性の効果を蜂の巣格子を例に詳しく調べた。その結果ボンド方向に
依存する対称的好感相互作用異方性を考えることでバレー型のマグノンが形成されることが示
された。このマグノンは興味深い面内磁場依存性を示すことが判明したが、このことはマグノン
の非相反性の生じる方向を磁場方向により制御できることを意味しており、今後の研究の方向
に大きなヒントを与えるものとなった。 
 
＜引用文献＞ 
[1] Pharit Piyawongwatthana 博士学位論文、東北大学(2023 年) 

図 3: 気相成長法により育成した Cu2(MoO4)(SeO3) の単
結晶試料。気相成長法においてはこの程度のサイズの結
晶が大量に得られるため、それらの方位を揃えて固定す
ることで中性子非弾性散乱が可能になった。 
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