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研究成果の概要（和文）：テラヘルツ帯に現れるエレクトロマグノン共鳴を利用し、電気磁気光学効果の新原理の開拓
、巨大応答の実現を目指した研究を行った。らせん型に配列したスピン構造を利用することで、エレクトロマグノン共
鳴における磁気カイラル効果を実現した。これは結晶構造に依存せずスピン構造のみに由来する現象であり、らせん磁
性体の持つ一般的な動的応答である。特にデラフォサイト型の物質においては、４００％もの光学応答の変化を示す巨
大な電気磁気光学効果（方向２色性）を実現した。一方、磁性由来の強誘電分極の伸縮モードに対応するエレクトロマ
グノンを観測し、その共鳴が電気磁気光学効果を示すことを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：We investigated the electromagnon resonance on the multiferroic helimagnets so as 
to exploit the new mechanism hosting strong optical magnetoelectric effect in terahertz region. We 
demonstrated the optical magnetoelectric effect inherent to the screw spin structure, which is 
specifically referred to as magnetochiral effect, on the electromagnon resonance. The screw spin 
structure is responsible for the presence of the magnetochiral effect irrespective of the underlying 
lattice. For the delafossite type helimagnet, the strong magnetochiral effect is found to cause the 
nonreciprocal directional dichroism as large as 400 % on the electromagnon resonance. We also found the 
electromagnon with a character of amplitude mode of the ferroelectric polarization, resulting in the 
appreciable magnitude of magnetochiral effect.

研究分野：物性物理学

キーワード： 光物性　マルチフェロイクス　テラヘルツ分光
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１．研究開始当初の背景 
 マルチフェロイクスと呼ばれる物質系で
は、磁性に由来した強誘電分極が現れる。ス
ピン構造に由来したマルチフェロイクスの
原理が２０００年代に発見されて以降、磁性
と電気分極が相関した様々な現象の研究が
著しく進展した。その中でも特徴的な現象が
エレクトロマグノンと呼ばれるスピン波共
鳴である。スピン波の共鳴は通常交流磁場に
より生成されるが、物質中の強い電気磁気結
合を介すことで、交流電場に応答するスピン
波が現れる。これがエレクトロマグノンであ
り、２００６年に初めてその観測が報告され
た。その後の研究によりマルチフェロイクス
の電気磁気結合を直接反映したエレクトロ
マグノンの共鳴を用いることで電気磁気光
学効果と呼ばれる特異な光学応答が実現す
る可能性が示唆されていた。 
 
２．研究の目的 
物質中での誘電性と磁性の間の結合効果
である電気磁気効果は、同時に新奇な光学応
答を生み出す。それは磁気光学やメタマテリ
アルとも異なる特徴を持つが、その応答は小
さく、物質も非常に限られていた。我々のこ
れまでの研究で、特定の電子スピン秩序に由
来した巨大な電気磁気光学効果を実現した。
この成果に基づき、電気磁気光学効果の①新
原理の開拓、②巨大応答の実現、③広い展開、
を目指す。特にエレクトロマグノンと呼ばれ
る電気磁気共鳴を利用することで、ギガヘル
ツ・テラヘルツ帯の光整流素子の基礎原理の
実証、巨大応答による物質相のテラヘルツ波 
制御などの革新的展開へとつながる研究を
行う。 
 
３．研究の方法 
本研究ではエレクトロマグノンによる巨大
電気磁気光学応答の実現のために以下の研
究を行う。 
（Ⅰ）電気磁気光学効果を誘起する新原理の
開拓 
（Ⅱ）電気磁気光学効果の巨大化 
（Ⅲ）広い物質群への展開 
エレクトロマグノンはスピン波励起である
ことから、エレクトロマグノンとスピン秩序
との対応関係に着目し、効率的に新原理に基
づく電気磁気光学効果の提案・検証を行う。
更に電気磁気共鳴と、マグノン、エレクトロ
マグノン、フォノン、結晶場励起等の低エネ
ルギー励起とのカップリングを利用し、巨大
電気磁気光学効果の実現を目指す。これらに、
戦略的な物質選択を組み合わせることで幅
広い展開を目指す。 
 
４．研究成果 
本研究はマルチフェロイクス中のエレクト
ロマグノンにおける電気磁気光学効果を対
象としている。エレクトロマグノンは誘電応
答を示すスピン波（マグノン）であり、光の

電場成分と磁場成分の両方に対する応答を
示す。電気磁気光学効果は電気双極子遷移と
磁気双極子遷移の干渉効果であることから、
エレクトロマグノンでは常に電気磁気光学
効果の存在が期待できる。一方、対称性の観
点からみると時間反転対称性と空間反転対
称性の両者が同時に破れている必要がある。
このため、対称性と微視的な光学応答の両者
に着目して新しい電気磁気光学効果と巨大
応答の実現を目指した研究を行った。 
 エレクトロマグノンは主にテラヘルツ帯
に共鳴を持つことが多い。また、電気磁気光
学効果の実現には外部磁場や強誘電分極の
ドメインを整列させることが必須である。こ
のため、超伝導磁石と電場印加プローブによ
り試料の状態を制御し、時間領域テラヘルツ
分光法を用いて光学応答を観測した。電気磁
気光学効果は非相反方向２色性という現象
により観測する。これは光の伝播方向により
物質の光学応答が変化する現象で、片側から
入射した光のみを透過し、逆側から入射した
光には吸収が起こる。物質の磁化や分極、カ
リラリティの符号の反転によって、方向２色
性の符号が反転する性質がある。このため、
実際の測定においては、光の進行方向ではな
く強誘電分極や磁化、カイラリティを反転す
ることで光学応答の変化を観測した。 
 電気磁気光学効果の中に、磁化とカイラリ
ティが共存した時に起こる磁気カイラル効
果と呼ばれるものが存在する。通常は結晶構
造の持つカイラリティとスピンの持つ磁化
を利用することで磁気カイラル効果が現れ
る。しかし、我々はらせん型のスピン構造が
カイラリティを持つことに着目し、完全にス
ピンにのみ由来した磁気カイラル効果の実
現を試みた。デラフォサイト型の結晶構造を
もつらせん磁性体である CuFeO2に少量の Ga
をドープした試料を用いて、右回りらせんと
左回りらせんスピン構造の反転と磁化の反
転により、エレクトロマグノンの共鳴におい
て磁気カイラル効果による巨大な方向２色
性を観測した（下図のスペクトル参照）。ス
クリュー型のらせん磁気構造が光の交流磁
場・電場に応答することが、逆ジャロシンス
キ・守谷機構により説明可能であることを示
した。また、方向２色性がらせん磁気秩序で
のみ観測されることを明らかにし、スピン構
造のもつカイラリティと電気磁気光学効果
の相関を明確に示した。 
ここで観測した方向２色性は非常に巨大
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な応答であり、共鳴強度が最大で４００％も
の変化を示すことが明らかになった。方向２
色性はマイクロ波からⅩ線領域にわたる広
い帯域で観測されているが、その変化量は小
さく、通常は１％以下である。近年マルチフ
ェロイクスを用いた巨大応答が報告されて
いるが、今回観測した方向２色性はその中で
も著しく大きな応答に属するものである。 
ここで実現したエレクトロマグノンの磁気
カイラル効果は、スクリュー型のらせん磁気
構造のもつ一般的な性質である。実際に、同
様のスピン構造を持つランガサイト化合物
と MnWO4においても磁気カイラル効果を観測
した。このように、らせん磁性体のもつスピ
ン由来のカイラリティを用いることで、エレ
クトロマグノン共鳴において方向２色性を
実現することが可能であることを実証した。 
本研究の基盤となる研究において、スピン
由来の強誘電分極の揺らぎに対応するエレ
クトロマグノン共鳴において巨大な方向２
色性を実現している。この時の強誘電分極の
揺らぎは、南部・ゴールドストーンモードに
対応する横揺らぎである。一方、磁気構造を
制御することで、強誘電分極の伸縮モードに
対応するエレクトロマグノンの出現が期待
できる。我々は代表的なマルチフェロイクス
の一つである MnWO4をモデル物質として、こ
の強誘電分極の伸縮モードの観測と、その電
気磁気光学効果を実現した。ここで重要な点
は、傾いたらせん面をもつスピン構造が、ス
ピン由来の強誘電分極の伸縮運動に対応す
る自由度を持つことである。実際に強誘電分
極と平行な光の交流電場によりエレクトロ
マグノンが可能であること、また磁気カイラ
ル効果に分類される方向２色性が存在する
ことを明らかにした。磁気相図上での方向２
色性の特性から、この効果がらせん磁気構造
に由来していることを明らかにした。 
 これらの電気磁気光学効果では、逆ジャロ
シンスキ・守谷相互作用に由来した振動分極
と光の交流電場の結合により起こるエレク
トロマグノン共鳴が主要な役割を果たして
いる。一方で、スピン間の内積で表される交
換相互作用によってもエレクトロマグノン
が誘起されることが知られている。しかしこ
のエレクトロマグノンは電場活性になって
も、磁場活性とはならないため、電気磁気光
学効果に寄与しないと考えられていた。この
交換歪に由来したエレクトロマグノンで電
気磁気光学効果を実現することを試みた。 
 マンガン酸化物の一種である RMn2O5(R:希
土類)では、交換歪機構による強誘電分極と
エレクトロマグノンがともに存在するマル
チフェロイクスのモデル物質である。さらに、
複雑なスピン構造により逆ジャロシンス
キ・守谷機構に由来した強誘電分極も共存し
ている。この物質は温度により磁性に関する
逐次相転移を示すことから基底状態の磁性
とエレクトロマグノンの電気磁気光学効果
の相関を研究するのに適している。 

 エレクトロマグノン共鳴の方向２色性の
測定を行った結果、磁気波数が結晶格子に整
合した相において大きな信号が観測された。
一方で磁気波数が格子非整合相となるそう
では、方向２色性が急激に消失することが明
らかになった。これは、格子整合相では交換
歪に由来したエレクトロマグノンが電場活
性に加えて磁場活性となるために電気磁気
光学効果が生じるためと考えられる。つまり、
交流電場で生成されるスピン波と交流磁場
で生成されるスピン波の波数が等しくなる
ことが物質内部の動的電気磁気結合を誘起
していると考えられる。一方格子非整合相で
は、両者の波数が異なることから、電気磁気
結合が起こらず方向２色性が消失したと考
えられる。 
 一方で、格子非整合相において方向２色性
を示すモードが現れることが明らかになっ
た。このモードは、エネルギーギャップが大
きく、これまでに報告されているエレクトロ
マグノンとは異なる偏光特性を持つことが
明らかになった。磁気構造とそこでの動的応
答を考察することで、このモードが光学分枝
に対応するスピン波がエレクトロマグノン
となったもので、逆ジャロシンスキ・守谷機
構に由来した電気磁気応答を示しているこ
とが明らかになった。 
 本研究では開始当初に「新原理の開拓」、
「巨大化応答の実現」、「広い展開」という目
標を設定した。これらを、デラフォサイト型
らせん磁性体CuFeO2、マンガン酸化物RMn2O5、
MnWO4、ランガサイト化合物など、それぞれ
に特徴のある物質でのテラヘルツ応答を研
究することによって以下の主要な成果を得
た。 
 
・スクリュー型らせん磁性体の磁気カイラル
効果の基礎原理の実証 
・強誘電分極の伸縮モードの観測とその磁気
カイラル効果の原理の実証 
・エネルギーギャップを持つ光学モードのエ
レクトロマグノンのおける電気磁気光学効
果の観測 
・格子整合した磁気波数における交換歪機構
に由来したエレクトロマグノンの電気磁気
光学効果の観測 
・スクリュー型らせん磁性体で４００％の共
鳴強度の変化を伴う方向２色性の実現 
・分極の伸縮モードに対しては最大で２５％
の共鳴強度の変化を伴う方向２色性の実現 
  
これらの成果は、マルチフェロイクスの動的
特性の研究という観点のみならず、テラヘル
ツ帯の新しい光学応答、光制御の基礎となる
ことが期待できる。 
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