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研究成果の概要（和文）：本研究課題を通して、反転対称性の破れた磁性体におけるスピン流の整流効果につい
て研究し、２スピノン過程や２マグノン過程による非線形スピン流の整流が可能であることを明らかにした。さ
らに、１マグノン過程を用いた非線形応答理論の一般公式の導出と、この機構によって大きな光誘起スピン流を
Crハライド系物質の２層系を用いて生成できる可能性を明らかにすることができた。加えて、トポロジカル絶縁
体における軌道応答の発見など、当初の計画を超える成果を多数挙げることができた。以上のように、当初の計
画を全て達成できたと共に、計画を超える成果を多数あげることができた。

研究成果の概要（英文）：Through this research project, we investigated the rectification effect of 
spin currents in magnetic materials with broken inversion symmetry. We revealed the possibility of 
rectifying nonlinear spin currents via processes such as two-spinon or two-magnon processes. In 
addition, we derived a general formula for one-magnon processes using nonlinear response theory and 
demonstrated the potential to generate a large light-induced spin currents using the bilayer system 
of Cr halide materials. Additionally, we achieved numerous results beyond the initial plan, 
including the discovery of orbital responses in topological insulators. Thus, we not only achieved 
all the initial goals of the project, but also surpassed them with numerous additional 
accomplishments.

研究分野：物性理論
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究課題は、光によるスピン流の整流効果に関する先駆的研究である。磁気秩序した磁性体や１次元スピン鎖
を対象として、光によるスピン流の整流効果が実現可能なことを明らかにした。さらに、光誘起スピン流の一般
公式を導出し、様々な物質における光誘起スピン流を評価するための基礎理論を整備した。そして、この理論を
用いて、Crハライド系が光誘起スピン流を実現するための有力物質であることを明らかにした。加えて、トポロ
ジカル絶縁体において光誘起起動流が見られることを明らかにした。以上のように、本研究は光誘起スピン流・
軌道流を理論的に提案し、理論的研究を行うための基礎理論を構築した点で、学術的に大きな意義がある。

※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

電磁場は例外的に極めて高度な制御が可能な外場である．特に近年ではテラヘルツ光など

周波数の低い電磁波の高輝度光源が比較的容易に得られるようになり，これらの光源を用い

た物性制御や高次応答に関する研究を可能としつつある．これらの電磁波のエネルギーは磁

性体の励起状態のそれに近い為，磁性絶縁体の磁気励起の研究や制御に応用できると期待さ

れる．実際，電磁波による磁性制御に関する理論研究が近年盛んに行われている．こうした近

年の動向は磁性絶縁体における光物性研究の発展を予見させるとともに，電荷を持たない準

粒子ダイナミクスの電磁波による制御の実現が大きな潜在的意義を持つことを示唆する．

電荷を持たない準粒子の電磁波による制御は一見困難に見えるが，一方で電子系では非線

形応答を用いて外場による電子の加速以外の方法でも電流を生成できること（光起電効果）が

知られている．光起電効果は半導体などを対象として多くの研究の蓄積があり，その機構は

（１）光によって励起された準粒子の運動に由来する効果（シリコン太陽電池など pn接合系）
と（２）光による遷移過程や断熱的過程における電子位置の非自明なシフトに由来する効果

（シフト電流，断熱ポンプなど）とに大別される．特に後者は波動関数の非自明な構造が本質

にあり，ポテンシャル勾配による電子の加速を用いない点で通常の電気伝導や（１）の光電流

と本質的に異なる．応募者のこれまでの研究でも，ワイル半金属におけるBerry位相による断
熱ポンプと関連した新しい光電流や，シフト電流に特有の光照射位置に対する光電流強度の

依存性など，（２）の機構が（１）とは本質的に異なる性質をもつことを見出した．また，こ

れらの研究からBerry位相が（２）の機構による電流生成に本質的な役割を果たす一方で，電
場が電流の共役場であることは本質的に重要で無いことを見出した．さらに，これまでの応募

者による研究は（２）による光電流が通常の準粒子流とは異なる特異な特徴を示唆していた．

２．研究の目的

本課題では上述の準粒子制御に関する未解決課題，および磁性絶縁体における光物性研究

の潜在的重要性から，磁性体における遷移過程における非自明な準粒子のシフトに由来する効

果を中心に，電磁波によるスピン流の整流および制御に関する基礎理論の開拓を目的とした

研究を行う．近年の応募者らによる研究は，準粒子のシフトに由来する非線形応答が従来の光

電流とは異なる性質を持つことを示している．その為，本課題で研究するスピン流はスピン・

ゼーベック効果など，マグノンの準古典的運動として理解できる現象とは本質的に異なる．こ

の顕著な特徴から，本課題は磁性体の光物性研究に新たな側面を生み出す可能性がある．

３．研究の方法

非線形応答理論と非平衡グリーン関数法を主な計算手法として用い，磁性絶縁体を中心に

テラヘルツ光による新奇な非線形応答の定式化を行った．そして，この一般公式を用いて (1)
スピン流生成の可能性とその基本的性質，および (2)有力な候補物質を明らかにした．
４．研究成果

４− １．スピノンのシフト・スピン流の生成とその性質 １次元スピン鎖におけるスピノ

ン励起を用いた非線形スピン流の計算公式を導出した．さらに，１次元スピン鎖のVBS状態
におけるスピン流の非線形伝導度を計算した．そして，縦偏光を用いてスピン流の生成が可

能であることを示した．縦偏光は角運動量を持たない為，光から物質への角運動量転写が無

くても，スピン流を生成できることを意味する．さらに準粒子の寿命と応答強度の関係を解

析し，非線形スピン流が準粒子寿命に依存しないことを確認した．この結果は，非線形スピン

流が熱揺らぎで減衰しにくいことを意味する．

４− ２．マグノンによるシフト・スピン流の生成 強磁性秩序およびフェリ磁性秩序を示

す磁性絶縁体における，マグノンによるスピン流の整流効果を解析した．そして，フェリ磁性

体では，ゼロ点振動によるマグノンが絶対零度で存在することを明らかにした．この磁気揺

らぎを用いて光スピン流を作れることと関連している．一方で，強磁性体では，スピン流が

生じないことが解った．以上の結果は，２マグノン過程によるシフト・スピン流の生成には，

量子揺らぎが必要なことを示唆する．

続いて，マグノン数を保存しない励起過程を用いた共鳴機構による光誘起スピン流が生じ

ることを確認した．この機構はマグノンを励起する機構であり，強磁性体でも光誘起スピン

流が生じる．しかし，選択的にマグノンを励起する方法とは異なり，波数 0のマグノン励起
（群速度ゼロ）から光誘起スピン流が生成される．実際に，非線形スピン流の強度が準粒子寿

命に依存しない等，従来の光誘起スピン流と異なる性質を持つことを確認した．



Figure 1: (a) 光誘起スピン流の概念図．光の照射によってスピン流 (Js)が生じる．(b) 実際
の物質では，試料の両端にスピンの蓄積が生じる．(c)半導体における軌道流の概念図．スピ
ン流同様，試料の両端に誘電分極が生じる．

後者の場合についてより詳細な解析を行うため，マグノン数を保存しない励起過程におけ

る非線形応答理論の一般公式を導出した．この公式を用いて，マグノンのバンド１枚のみを

介してスピン流が生じる１バンド過程と２つのバンドを介する２バンド過程の二つがあるこ

とを確認した．これらの過程のうち，１バンド過程では波数ゼロのマグノンの群速度がゼロ

の場合にはスピン流が整流しない．最近の関連した研究においてスピン流整流におけるジャ

ロシンスキー・守屋（DM）相互作用の必要性が議論されているが，上記の結果はこの結果と
合致している．一方で，２バンド過程はマグノンの群速度に依存しないため，DM相互作用が
ない系でも見られる可能性があることを確認した．これが上述の共鳴機構による光誘起スピ

ン流である．

４− ３．候補物質の探索 光誘起スピン流の実験的観測に向けて候補物質の探索を行った．

特に，中性子散乱から有効模型が知られているCrハライド系の磁性絶縁体に着目し，この系
の光誘起スピン流を解析した．特に，上述の１マグノン過程に着目した解析を行い，２層Cr
ハライドの有効模型において，昨年発見した２バンド過程（２つのマグノン・バンドを介した

過程）によるスピン流が生じることを確認した．この系のスピン流密度はトイ・モデルを用い

た先行研究の予測よりも大きく，Crハライド系物質の２層系を用いて大きな光誘起スピン流
が生成できる可能性を明らかにすることができた．さらに，このスピン流は反強磁性秩序状

態のみで生じ，強磁性相では見られないこと，磁気異方性や磁場を用いてマグノンの寿命を

制御することでスピン流の強度を制御できることを見出した．これらの研究により、光によ

るスピン流の整流効果の存在と候補物質が明らかとなった．

４− ４．トポロジカル絶縁体における誘電分極と関連した非線形軌道応答 テラヘルツ光

による非線形応答は，磁性絶縁体以外にも，ナロー・ギャップ半導体などでも見られる．そこ

で，反転対称性のある物質における軌道流の整流効果について解析を行った．トポロジカル絶

縁体の代表的なモデルでもあるBHZ模型や，２次元ディラック電子，遷移金属カルコゲナイ
ド系の有効模型を用いて応答強度や測定方法に関する解析を行った．その結果，現在使用可能

な強度の THz光源でも測定可能な大きさの誘電分極を生成できることを見出した．最後に，
計画外の成果として，トポロジカル絶縁体における，光による誘電分極の生成が出来ることを

見出した．本結果は反転対称性のある物質でも非自明な光誘起現象が観られることを示した．

４− ５．モアレ・グラフェンにおける相互作用と光応答 グラフェンのモアレ超構造は多

彩な強相関効果が見られる興味深い系であると共に，電子系のエネルギー・スケールが 1-10
meV程度の物質であり，テラヘルツ光と同程度のエネルギー・スケールにあたる。本研究で
は，モアレ超構造の一つである，２層グラフェンのモアレ超構造における光起電効果と関連

した電子格子冷却率の理論研究を行った．具体的には、昨年度行ったフラッドバンドの理論

研究を拡張して，モアレ超構造の多バンド効果を考慮したモデルを立てた．そして，パーセル

効果によるバンド間散乱の増幅効果を考慮した電子格子冷却率の公式を導出し，(1)この系の
特殊な電子状態により光励起された電子の緩和時間が数桁早まること，(2)この効果が電子・
フォノン相互作用におけるパーセル効果の一種として理解できることを明らかにした．

また，同様の効果が電子間相互作用にも見られることを明らかにした．モアレ超構造の電

気伝導におけるパーセル効果の有効模型を用いた評価から，この現象に起因して 40K程度の
高温までフェルミ液体的挙動が見られることを指摘した．
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