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研究成果の概要（和文）：本研究は、正味の磁化を持たないため機能性に乏しいと思われてきた反強磁性体にお
ける新奇な光学応答及びその電場制御の開拓を目指した。複数の反強磁性体において光の入射方向の反転によっ
て光の吸収量が変化する「非相反吸収」を観測し、反強磁性スピン秩序の電場制御を介して非相反吸収を電場制
御することに成功した。さらに、コリニア反強磁性体Bi2CuO4において、電場と磁場を組み合わせることで吸収
量が三段階に変化する三段階調光を実現した。また、非相反吸収を用いることで、「反強磁性ドメインの空間分
布および外場応答の可視化」や「パルス強磁場中での反強磁性秩序変数の観測」に成功するなど、当初予測を超
える成果を得た。

研究成果の概要（英文）：In this study, we explored novel optical responses and their electric-field 
controllability in antiferromagnets without macroscopic magnetization. In a few antiferromagnets we 
observed nonreciprocal dichroism, i.e., change in optical absorption between two counter-propagating
 light beams, and demonstrated that the nonreciprocal dichroism can be controlled with an electric 
field through the switching of antiferromagnetic states. Moreover, in a collinear antiferromagnet 
Bi2CuO4, we achieved three-level tuning of light absorption by a combination of an electric field 
and a magnetic field. Also, using the nonreciprocal absorption, we achieved results exceeding our 
original expectations, such as visualization of spatially resolved antiferromagnetic domains and 
observation of antiferromagnetic order parameters in a pulsed high magnetic field.

研究分野： 物質科学

キーワード： 電気磁気効果　電気磁気光学効果　方向二色性　非相反吸収　反強磁性体　マルチフェロイクス　ドメ
インイメージング　分光
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究の成果は，マクロな磁化をもたず一見すると機能性に乏しいと思われてきた反強磁性体が、外場制御可能
な有用な光機能性材料になり得ることを実証したものといえる。今後、非相反吸収の巨大化や動作温度の向上が
実現すれば、単一物質で動作し、なおかつ、電場というエネルギー損失の少ない外場によって制御可能な新たな
磁気光学素子の創出につながる可能性がある。また、本研究は、非相反吸収が反強磁性体の有用なプローブとな
り得ることを明確に実証した。電気パルスや光パルスといった瞬時的外場に対する反強磁性秩序の空間的・時間
的応答の追跡といった、従来の手法では困難であった研究への展開も期待される。

※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 
空間反転対称性と時間反転対称性が同時に破れた磁性体では、磁場による電気分極の誘起あ

るいは電場による磁化の誘起を指す電気磁気効果が生じ得る。このことは、1960 年代から知ら
れていた。一方、21 世紀に入り、従来の静的な電気・磁気結合の範疇を超えた現象の探究が急
速に進み、電気磁気効果の研究は更なる発展を遂げてきた。その代表例が光の振動電場・磁場に
よる電気磁気効果（電気磁気光学効果）である。電気磁気光学効果は、直線偏光の吸収係数が光
の進行方向の正負で変化する非相反吸収といった非従来な光学応答（電気磁気光学特性と称す
る）を誘起し得る。電気磁気光学特性は、対称性の要件を満たすことによって正味の磁化を持た
ない反強磁性体でも発現する可能性があるため、これを利用して反強磁性体の磁区情報を光で
読み取るといった応用、ならびに、電気磁気結合を介した反強磁性スピンの電場操作による新し
い電場制御型の磁気光学素子の構築が期待できる。それゆえ、昨今世界的規模で研究されている
反強磁性光スピントロニクスの分野でも注目されつつある。しかしながら、研究開始当初までに
報告されていた反強磁性体における電気磁気光学特性は一般に小さく、また、電場に対して反強
磁性スピン状態が大きく変化するような電気磁気効果物質がそもそも少ないなどの理由により、
電場制御や電場応答ダイナミクス（応答時間）に関する報告はほとんどなかった。したがって、
電気磁気光学特性の巨大化や劇的な電場制御を実現するための物質開拓や、その電場応答ダイ
ナミクスを解明することは、重要な課題と位置づけられる。 
 
 
２．研究の目的 
 上述の背景を踏まえ、本研究は、スピンの向きが弱摂動でも変化しやすい「弱磁気異方性」の
反強磁性体に着目した物質開拓を行い、電気磁気結合を介した反強磁性スピンの電場操作を可
能とする舞台を創成することによって、反強磁性体の電気磁気光学特性の劇的な電場制御を実
現・解明することを目的とした。 
 
 
３．研究の方法 
反強磁性体における新奇な電気磁気光学特性の電場制御の実現・解明という本研究の目的の

達成のため、以下の流れで研究を進めた。 
① スピンの向きが弱い摂動でも変化しやすい「弱磁気異方性」の反強磁性体を探索し、その単

結晶を合成した。対称性の破れに敏感な電気磁気効果を測定することによって、電気磁気光
学特性の発現に不可欠な時間反転と空間反転対称性の破れの有無を検証した。 

② 電気磁気効果を確認した物質の吸収スペクトルを測定し、近赤外から可視光の領域における
電気磁気光学特性の有無を検証した。本研究では、代表的な電気磁気光学特性の一つである
非相反吸収に狙いを絞った。 

③ 外場下での吸収スペクトル測定、ならびに光学顕微鏡を用いた空間分解測定を実施し、吸収
非相反吸収の電場制御性を探った。 

 
 
４．研究成果 
 主要な成果を以下に記す。 
 
① 銅酸化物磁性体 Pb(TiO)Cu4(PO4)4 は、７ケルビン以下

で電気磁気活性な磁気四極子型の反強磁性秩序を示
す。この反強磁性秩序によって互いに直交する直線偏
光の吸収係数に差（線二色性）が誘起され、さらには、
入射光の方向を反転すると線二色性のスペクトルが完
全に反転することを明らかにした（図 1）。これは非相
反線二色性と呼ぶべき新奇な電気磁気光学特性であ
る。非相反成分の相対的な大きさは最大で約 4％（於
700 nm）に達しており、反強磁性体の非相反吸収とし
ては比較的大きい。さらに、電場の印加によって反強
磁性ドメインをスイッチすることで、線二色性の符号
が反転することを明らかにした。これは、電気磁気光
学特性の電場制御に他ならない。また、当初計画には
無かった成果として、非相反吸収を用いることで、反
強磁性ドメインの空間分布および電場応答を光学顕
微鏡で可視化することにも成功した（図２）。【K. 
Kimura et al., Commun. Mater. 1, 39 (2020)】 

図１．非相反線二色性の模式図。
円筒の大きさは光の強度を表す。
x 方向と y 方向に偏光した光の透
過光強度（すなわち吸収係数）の
違い（線二色性）が、光の入射方
向を反転させると反転する。 



 
② より巨大な非相反吸収およびその電場制御を実現すべく、銅酸化物磁性体 Bi2CuO4 の研究を

行った。44 ケルビンで生じるコリニアな反強磁性秩序に起因して、最大約 40 %（於 750 nm）
にも達する巨大な非相反吸収が生じることを明らかにした。この非相反吸収は、先述の非相
反線二色性とは異なり無偏光の光を入射した際にも観測されることから、方向二色性と分類
されるものである。吸収スペクトルの偏光依存性の測定および解析により、銅イオンと酸素
イオンから成るクラスターにおける配位子場遷
移が巨大な方向二色性の主要起源であることを
明らかにした。さらに、電場印加によって 180 度
反強磁性ドメインのスイッチングが生じること
を明らかにし、これを介した非相反吸収の電場制
御に成功した。また、同物質においては 90度反強
磁性ドメインも存在し、これを磁場によって制御
できる。これを利用して、電場と磁場の併用によ
る吸収係数の三段階チューニングを実現した（図
３）。これは、反強磁性に起因した三段階調光機能
とよぶべき新規な磁気光学機能といえる。【K. 
Kimura et al., Nat. Commun. 13, 697 (2022)】 

 

③ 上述の反強磁性ドメイン観測の例からも分かる
ように、本研究によって、非相反吸収が反強磁性
体の有用なプローブになり得ることが明確にな
った。この方向での研究をさらに進めるべく、パ
ル ス 強 磁 場 下 に お け る 反 強 磁 性 体
Pb(TiO)Cu4(PO4)4の分光測定を行った。測定は、
東京大学物性研究所の小濱准教授のグループと
共同で行った。測定の結果、同物質の磁場誘起強
誘電相（16～45 テスラ）において 10%を超える大
きな非相反吸収を観測し、さらには、この非相反
吸収の磁場依存性が理論計算による反強磁性秩
序変数の磁場依存性と良く一致することを明ら
かにした（図４）。数十テスラという定常磁場で
は到達の難しい強磁場領域において、反強磁性
体の秩序変数を検出できる手法は数少ない。本
成果は、パルス磁場下での非相反吸収測定が、強
磁場領域における反強磁性秩序変数の検出を可
能とする有用な手法になり得ることを提示して
いる。【T. Katsuyoshi, K. Kimura et al., J. 
Phys. Soc. Jpn. 90, 123701 (2022), Editors’ 
Choice】 
 

 

 

図２．(a) 単結晶試料中の非相反吸収（∆α）の空間分布。赤と青のコントラストはスピンの
向きが 180 度異なる反強磁性ドメインの空間分布に対応している。(b) 反強磁性ドメインの
電場応答。弱いバイアス磁場を印加した状態で電場を印加すると、コントラストが赤から青
に変化し、反強磁性ドメインが電場で反転していることが分かる。 

図３．Bi2CuO4における三段階調光。
緑色の矢印はスピン配列を表す。そ
のほかの矢印の大きさは単結晶試料
（黄色）からの透過光強度を表す。 

図４．Pb(TiO)Cu4(PO4)4の強磁場下における
非相反吸収。(a) スピン配列(赤矢印)。(b) 
非相反吸収（∆α）。(c)反強磁性秩序変数。 



④ 既に述べてきた通り、本研究で観測に成功した非相反吸収の電場制御は、反強磁性ドメイン
のスイッチングを介している。通常、反強磁性ドメインのスイッチング過程は空間不均一に
進行するため、その電場応答ダイナミクスを知るには空間分解測定が不可欠である。そこで、
非相反吸収を利用して上記２つの物質の反強磁性ドメインを光学顕微鏡により可視化し、そ
れらの電場応答ダイナミクスを調べた。Pb(TiO)Cu4(PO4)4においては、外部電場による反強磁
性ドメイン壁の移動が極めて遅く、例えば 4 MV/m の電場を印加したとき、観測している全観
測に渡ってドメインの反転が完了するには数秒の時間を要することが分かった。一方、
Bi2CuO4 の反強磁性ドメイン壁の移動は速く、同じ大きさの電場を印加したとき、
Pb(TiO)Cu4(PO4)4 に比べて少なくとも３桁短い時間でドメイン反転が完了することが分かっ
た。現在、この起源を考察しているところであり、まとまり次第、論文公表する予定である。 

 

 

⑤ 上で述べた物質のほかにも種々の反強磁性体を対象として研究を進め、いくつか顕著な成果
を得た。以下、例を２つ挙げる。擬一次元反強磁性体のモデル物質として約 20年間研究がな
されてきた銅酸化物磁性体 BaCu2Si2O7 が、実は、電気磁気活性な物質であるということを初
めて示した。さらには、同物質において反強磁性体としては大きな約 8%の非相反吸収を示す
ことを発見した。この成果を国内学会にて発表した(日本物理学会第 77 回年次大会, 17aT31-
5)。非相反吸収の電場制御性ならびに反強磁性ドメインの電場応答に関する実験結果がまと
まり次第、論文公表する予定である。また、蛍石関連結晶構造を有する反強磁性体 Mn3Ta2O8

が電気磁気活性であることを初めて示した。電気磁気光学特性の観測には現在のところ至っ
ていないが、同物質において磁性イオンの off-center 変位に起因した大変珍しい反強誘電
的相転移を発見し、この成果を論文公表した。【K. Kimura et al., Inorg. Chem. 60, 15078-
15084 (2021), Featured Article】 
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