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第 1章

序論

電磁気学における磁気と電気の結びつきはマクスウェルの方程式によって理解されてお

り、発電機や電磁石からのエレクトロニクスデバイスなどの応用へ大いに貢献し我々の生

活に深く根付いている。もし静電場で磁化を、静磁場で電気分極を制御することが可能と

なればあらゆる科学技術にとって画期的な発展となると考えられるが、このような関係性

はマクスウェルの方程式においては不可能とされている。しかしながらある種の凝縮系物

質における対称性の自発的な破れはこれを可能とする。このような物質のことを広義に電

気磁気マルチフェロイクスという。

マルチフェロイクスという概念を初めに提唱したのはH. Schmidであり [1]、複数の強的

な性質を持ちあわせる物質のことを指していた。具体的には強誘電性 (ferroelectricity)、

強磁性 (ferromagnetism)、強弾性 (ferroelasticity)などである。研究が進んでいくにつれ

この概念は拡張されていき、マルチフェロイクスは磁気秩序と自発電気分極を併せ持つ物

質のことを指す場合に用いられることが増えた。本論文でもこのように用いる。

マルチフェロイクスでの電気と磁気の結びつきから生じる性質として非線形な電気磁気

効果や方向二色性と呼ばれる光学効果が挙げられる。またマルチフェロイクスでは遠赤外

領域において新しい素励起が生じる。エレクトロマグノンである。

エレクトロマグノンは振動電場からスピン系を直接駆動できるという、新しい機能性か

ら物理の基礎学問としても非常に興味をもたれている。一方で、エレクトロマグノンはテ

ラヘルツ帯に発現するため、テラヘルツ帯での光学素子など応用の観点からも有望であり

スピン系の高速制御が期待される。本研究においてはこのマルチフェロイクスにおけるエ

レクトロマグノンの研究として、基礎特性の解明、室温化、ファラデー効果への応用、磁

化制御の研究を行った。　
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第 2章

研究背景

2.1 マルチフェロイクスと電気磁気効果

マルチフェロイクスという言葉は広義には磁気秩序と自発電気分極を併せ持つ物質を含

む。ここではマルチフェロイクスの示す特徴として電気磁気効果を取り上げ、現在におけ

るまでの研究の流れを紹介しながら説明していく。

物質はマクスウェルの方程式における磁気と電気の結びつきに従った応答を示す。19

世紀に確立された電磁気学においては静磁場と静電場の結合は記述されていなかった。静

磁場と静電場の結合は電気磁気効果と呼ばれるが、この可能性は 1894年に Curieによっ

て最初に予言されている [2]。

磁場を印加すると破れるのは時間反転対称性であり、電場を印加したときに破れるのは

空間反転対称性である。これに対し磁化は時間反転対称性が破れたときに生じ、電気分極

は空間反転対称性が破れたときに生じる。このため静磁場による電気分極の出現や、静電

場による磁化の生成は困難であると考えられる。つまり対称性が高い場においては線形の

電気磁気効果が現れないと思われる。一方、時間反転対称性と空間反転対称性がもともと

破れた物質が存在すれば、対称性の要請から線形の電気磁気効果の発現が許容されると予

想される。

この反転対称性の観点から Dzyaloshinskiiは Cr2O3 によって電気磁気効果が反強磁性

相において発現することを最初に予測した [3]。この Dzyalloshinskiiの予測を元にすぐに

検証する実験が行われ、同年 1960年、同物質で初めて電気磁気効果の観測が報告された

[4, 5]。

電磁気学にない応答である線形の電気磁気効果は様々な技術へ応用されることが期待さ

れていた。しかし実際には応用化できるほど大きな線形電気磁気効果を示す物質は見つか

らず一時期電気磁気効果の研究は停滞していた。その後マルチフェロイクスの発現によ

り、研究は非線形な電気磁気効果へシフトした。
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非線形な電気磁気効果を実現するには磁気秩序と電気分極が結びついている系が必要で

ある。当初このような物質の探索は非常に難航していたが、2003年に木村らがペロブス

カイト型 TbMnO3 でスピンがらせん型の秩序に由来した自発的な電気分極が発現するこ

とを発見し大きなブレイクスルーとなった。この磁気秩序由来の強誘電性を用いて、外部

磁場によって電気分極の方向を 90度回転させることに成功し非線形電気磁気効果が実現

された (図 2.1)。この研究を契機となりマルチフェロイクスの研究が盛んになった。

図 2.1 (a)TbMnO3 での電気分極の磁場依存性 [6]。 (b)サイクロイド磁性による分極の発現。

2.2 電気分極発現機構

多くのマルチフェロイクスでは磁気的なフラストレーションによって生じる磁気秩序が

電気分極を生み出す。一般的に対称性の高い物質ではスピンはエネルギーが得するように

配列し結晶構造の対称性を低下させるような寄与は起こらない。しかし三角格子のような

磁気的なフラストレーションを有した結晶構造をとる物質においては、磁気秩序下で結晶

の対称性が低下する可能性がある。このような理由からマルチフェロイクスでは自発的な

分極が誘起されるのである [7]。

マルチフェロイクスにおける電気分極の発現には主に３つの機構があり、磁気交換歪機

構によるもの、逆ジャロシンスキ・守谷相互作用によるもの、d-p混成軌道機構によるも

のである。磁気交換歪機構と d-p混成軌道機構は物質の結晶構造と磁気秩序の両者に由来

した電気分極が生じる。一方逆ジャロシンスキ・守谷相互作用機構では結晶構造によらず

らせん磁気秩序に由来した電気分極が生じる。各機構による電気分極の発現について以下
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で詳しく説明する。

2.2.1 磁気交換歪機構

まず始めに磁気交換歪機構 (Magneto-striction mechanism) における分極の発現を説

明する。陰イオンを介して遷移金属イオン A、Bが超交換相互作用 J によって結びつい

ている系を考える (図 2.2)。この超交換相互作用 J は図 2.2で示したような結合角 θに強

く依存するため [8, 9, 10]、J (θ)であらわされる。各金属イオンのスピン S i、S j に対し

て超交換相互作用は
H = −J(θ)Si・Sj

で表される。この超交換相互作用が得するように結合角が変化し実際的には陰イオンがの

位置が変位する。この陰イオンの変位が結晶全体において打ち消さないときにマクロな分

極が発現する。この交換歪による局所的な分極は

Pij =πij(Si・Sj)

で表される。

図 2.3(a)のように up-up-down-down(↑↑↓↓)のスピンを遷移金属イオン上に配列し

た系を考える。図 2.3では緑が遷移金属イオンを表わし、青が陰イオンを表わしている。

このとき仮に超交換相互作用 J が強磁性的と考えるとスピンが↑↑と↓↓のとき J は得

をし近付く方向へ結合角が変位する。一方↑↓のようにスピンが反強磁性的に並んでいる

ところは J が損をしてスピンが離れる方向へ結合角が変位する。その結果図 2.3(b)のよ

うに陰イオンが全て同じ方向へ変位しマクロな分極が発現する。

図 2.2 陰イオンを介して遷移金属イオンが超交換相互作用で結びついた系
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図 2.3 (a)4 倍周期で遷移金属イオンのスピンが配列した系。 (b) 超交換相互作用の
利得によって陰イオンが変位しマクロな分極がでる系。

この機構での強誘電性はペロブスカイト希土類マンガン酸化物において報告されている

[11, 12]。図 2.4に示したペロブスカイト型マンガン酸化物 YMnO3 では遷移金属イオン

(Me3+)が磁性の起源である。図 2.4(c)において 50 Kの常磁性相では遷移金属イオンに

対して両隣の結合角は等しいが、21 Kの反強磁性相は E-typeと呼ばれる↑↑↓↓型のス

ピン秩序が現れで両隣の結合角に違いが生じマクロな分極が生じている [13]。

またペロブスカイト型希土類鉄酸化物 (RFeO3)においても交換歪機構によるマクロな

分極が発現する。希土類イオン上の局在スピンと最近接の鉄イオンのスピンがどちらか

と平行でもう一方とは反平行となる。これはスピン配列としては↑ (Fe3 ＋)↑ (R3 ＋)↓

(Fe3 ＋) ↓ (R3 ＋) となり、R サイトと Fe サイトの非等価性を含めると反転中心が消え

る。そのために超交換相互作用における磁気的なフラストレーションによって希土類イオ

ンが変位する。この変位が結晶全体で同じ方向であればマクロな分極が生じるが実際に徳

永らによってGdFeO3 において強誘電分極が観測され [14]、更に (Dy,Gd)FeO3 で電場誘

起磁化発現に成功した [15]。これは反強磁性常誘電相と強磁性強誘電相の境界で電場を印

加し常誘電相と強誘電相への転移を起こし反強磁性から強磁性へ転移させたことによる。
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図 2.4 YMnO3 でのマンガン原子と酸素原子の模式図 (a)ab 面 (b)ac 面　 (c)50
K(常磁性相)と 21 K(反強磁性相)におけるMn-O-Mnの結合角の変化と隣り合うMn
イオン距離 [13]

2.2.2 逆ジャロシンスキ・守谷機構

2003 年に木村らによって TbMnO3 でスピンがらせん磁気秩序を持つときマクロな電

気分極が発現することが明らかになり [6]、微視的な機構を説明する理論的なモデルが研

究された。2年後の 2005年に桂らによってスピンカレントモデル提唱された初めとして

[16]、翌年 2006 年に Mostovoy や Sergienkoらによって逆ジャロシンスキ・守谷機構に

よるモデルが提案された [17, 18]。

逆ジャロシンスキ・守谷機構を簡単な系を用いて説明する。前節で説明した磁気交換歪

機構と同様に陰イオンを介して遷移金属イオンが結びついている系を考える (図 2.5)。超

交換相互作用に加えてこの系にはスピン軌道相互作用に由来した相互作用が存在する。こ

の相互作用は
H = −D・(Si × Sj)

で表され、ジャロシンスキ・守谷相互作用と呼ばれる [19, 20]。ここで D はイオンの位置

やスピン軌道相互作用の大きさなどによる物質固有の値である。

ジャロシンスキ・守谷相互作用は S i と S j の入れ替えで符号が反転するため、有限な

値を持つためには局所的に空間反転対称性が破れている必要がある。このとき D ≠ 0と
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なりスピンが互いに傾くような力がはたらく。今度は逆にスピンが非共線的 (ノンコリニ

ア)な場合を考える。2つのスピン S i と S j が非共線的となると図 2.5の方向に局所的に

pij = Aeij× (Si × Sj)

という電気双極子 pij が存在すると考えることができる。係数 A はスピン軌道相互作用

や飛び移り積分に依存した定数である。

ここでスピン Si と Sj を固定するとジャロシンスキ・守谷相互作用を得するように陰

イオンが変位しこの変位が結晶全体で打ち消されないときに先ほどの局所的な分極 pij に

よってマクロな分極が発現する。

一次元スピン配列においてマクロな分極は図 2.6のような磁気サイト i, j を結ぶ eij と

スピンの回転面が平行となるサイクロイド型のらせん磁気秩序において面内に生じる。図

2.6のように電気分極は巻く方向 (スピンのヘリシティ)で生じる向きが異なる。このため

分極の向きが反転可能な強誘電性がサイクロイド型らせん磁気秩序により生じることに

なる。

このような理論モデルが提唱される一方、実験的には中性子磁気構造解析による研究に

より強誘電相でサイクロイド型磁性が発現していることが確かめられた [21, 22]。更なる

スピン編極中性子回折実験によってサイクロイドのヘリシティの反転が電気分極の反転に

より一対一の関係にあることも実験的に明らかになった [23, 24]。

このサイクロイド型磁気秩序が自発分極を生じることがわかるまで強誘電物質の探索は

非常に困難であると考えられていたが、一連の理論研究と実験結果に触発され様々なサイ

クロイド型磁気秩序に由来した強誘電体が報告された。(Ni3V2O8、MnWO4、CoCr2O4、

LiCu2O2、LiVCuO4 など)

図 2.5 非共線的なスピンが電気双極子 p を出す系。
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図 2.6 サイクロイド型らせん磁性がマクロな分極 P を生み出す系。

2.3 エレクトロマグノン

前節でマルチフェロイクスは基底状態で磁気秩序由来の電気分極が発現することを説明

した。このような電気と磁気の結合を反映してマルチフェロイクスではテラヘルツ帯にエ

レクトロマグノンと呼ばれる新奇な励起状態が発現する。電気分極と磁気秩序が強く結び

ついているため、この電気分極を光の振動電場と作用させ磁気秩序を直接揺らしスピン波

(マグノン) を励起することができる。電場でマグノンを励起することからエレクトロマ

グノンと呼ばれる。

TbMnO3 におけるらせん磁気秩序由来の自発分極の発現により [6]、同機構によるエ

レクトロマグノンの存在が RMnO3 において示唆されてきた。2006 年に Pimenov らに

よって遠赤外領域において初めて実験的に観測された [25]。当初このエレクトロマグノン

は逆ジャロシンスキ・守谷相互作用機構によるものと考えれていた [26, 27]。しかしその

後の詳しい共鳴の偏光依存性を DyMnO3 において行ったところサイクロイド面には無関

係に Eω を特定の結晶軸に平行にしたときのみにおいて励起されることがわかった [28]。

その後 2009年に TbMnO3 においても同様の結果が実験的に示されこのエレクトロマグ

ノンが磁気交換歪機構に由来していることが明らかになった [29]。エレクトロマグノンの

発現機構は複雑であるため 2006年の Pimenovらの発見から機構の解明までおよそ 3年

もの年月を用した。

RMnO3 における磁気交換歪機構に由来したモードでは微視的な機構の解明に迫る多く

の研究がなされた。2.3.1節で詳しく説明するが RMnO3 において Rサイトを異なるイオ

ン半径で置換するとボンド角の変化を介して超交換相互作用 J の大きさを変調すること
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ができる。この特徴を活かし R=Gd,Tb,Dyで置換し物質において測定を行ったところ、

2009年にエレクトロマグノンの共鳴エネルギーが 9 meVから 5 meVへ系統的に変化す

ることがわかった [30]。この結果はスピン波の計算によって得られたヘリカル磁性体にお

けるゾーン端のマグノンのエネルギーの J 依存性とよく一致する [31]。このことからも

この磁気交換歪機構のエレクトロマグノンはゾーン端のモードであると考えられている。

以下ではエレクトロマグノンの発現機構として磁気交換歪機構と逆ジャロシンスキ・守

谷相互作用機構の２つを詳しく説明する。

2.3.1 磁気交換歪機構のエレクトロマグノン

まずは簡単なモデルを用いて説明する。GdFeO3 型歪みによって図 2.7(a)のように異

なる遷移金属イオン A、Bが陰イオンを介して超交換相互作用 J (θ)によって結びついて

いる系を考える。このとき遷移金属イオン間の相互作用は以下のハミルトニアンによって

書き表される。

Hex =
1

2

∑
i,j

Jij(θ)Si・Sj

ここでは磁気異方性は無視した。陰イオン間では反転中心が破れているため遷移金属イオ

ン間にミクロな分極 P が存在する。図 2.7(b)において陰イオンの変位に対する超交換相

互作用 J を示しているが、反転中心があると一次の項がなくなりゼロ点で極値をもつ形

となるので陰イオンの微小変化 (Δ x)に対して J の一次の項はゼロである。一方反転中

心が破れているときは超交換相互作用 J にΔ xの一次の項があるために陰イオンの微小

振動で J が大きく変調を受ける。

ここで図 2.7(a)を拡張したモデル 2.8において電場を分極 P に平行な方向に印加した

ときを考える。図 2.8の中央の緑の遷移金属イオンを見たときに両隣の交換相互作用が反

強磁性的と強磁性的な逆向きの変調を受けるため両隣の遷移金属イオン (オレンジ)から

同方向の有効磁場をうける。スピン波はスピンの向きに直交した磁場により励起される。

このため振動電場が印加されたときにスピンの振動が誘起される。さらに両隣のスピンの

振動方向は逆向きである。
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図 2.7 (a)反転対称性が破れている系　 (b)反転中心があるとき (左)とないとき (右)
の超交換相互作用

図 2.8 2.7(a)を拡張した系

ここで説明した磁気交換歪機構のエレクトロマグノンの微視的機構は Mostovoy らに

よって理論的に指摘されたものであるがマグノンとしてはアコースティック型の分散を持

つフェイゾンモードである。図 2.9において破線の分散曲線であらわされている。交流電

場によって隣合うスピンが逆位相で振動するため、図 2.9の青い丸で示されたゾーン端の

モードが励起される。

またこの機構によるエレクトロマグノンは非共線的なスピン配置においてのみ励起され

る。これは共線的なスピン配置のとき光電場によって生じる有効磁場がスピンに平行とな

りスピン波が活性にならないためである。
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図 2.9 マグノンの分散 [29]。 青い丸が磁気交換歪機構のエレクトロマグノンを示す。

図 2.10 は最初に発見された GdMnO3 と TbMnO3 の磁気交換歪由来のエレクトロマ

グノンのスペクトルである。当初の測定では 20 cm−1(およそ 2 meV)付近に１つのピー

クが観測されていたが、その後の研究により高周波側の 60 cm−1(およそ 8 meV)付近に

より大きな共鳴が存在していることがわかった (図 2.11) [32]。現在この高周波のモード

がゾーン端のマグノンに対応するエレクトロマグノンであると考えられている。一方最初

に観測された 20 cm−1 のモードはπ-2qm(qm:磁気変調波数)の波数を持つエレクトロマ

グノンであると考えられている [33]。
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図 2.10 TbMnO3 と GaMnO3 における磁気交換歪由来のエレクトロマグノン [25]。

図 2.11 TbMnO3 のスペクトル [32]。他の偏光 (Eω//b,c) ではエレクトロマグノン
は観測されない。

ここで実際にテラヘルツ帯も含めた赤外領域の吸収スペクトルをみていく。図 2.12は

TbMnO3 の吸収スペクトルであるがエレクトロマグノンやオプティカルフォノンまた電

子のバンド間遷移の関係がよくわかる。エレクトロマグノンが数 meV に発現していて、

その高エネルギー側の数十 meVに非常に強いオプティカルフォノンの吸収がある。そし

てさらに高エネルギー側に電子のバンド間遷移の非常にブロードな吸収が存在する。エレ

クトロマグノンはこのように数 meVつまり数 THzに発現する。
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図 2.12 エレクトロマグノンと赤外領域の励起 [32]

2.3.2 逆ジャロシンスキ・守谷機構のエレクトロマグノン

2006年に発見されたエレクトロマグノン [25]が磁気交換歪機構であることが明らかに

なって以降も逆ジャロシンスキ・守谷機構のエレクトロマグノンの観測は難航していた。

結論から述べると逆ジャロシンスキ・守谷機構のエレクトロマグノンは図 2.9の赤い実線

上の丸で示されるゾーンセンターのマグノンであったため磁気交換歪機構のエレクトロマ

グノンよりも発現するエネルギーが低く測定上の理由から観測ができていなかった。磁気

交換歪機構のエレクトロマグノンは 4 meV(1 THz)あたりに発現するため測定上感度よ

い周波数に位置しており共鳴強度も大きいため観測も容易である。

そんな中 2012年に高橋らによって初めて逆ジャロシンスキ・守谷機構のエレクトロマ

グノンが報告された [34]。図 2.14で赤い矢印で示したピークが逆ジャロシンスキ・守谷

機構のエレクトロマグノンである。2.5 meV付近の共鳴は交流磁場によって励起された反

強磁性共鳴である。この結果を見ると 1 meV (～0.3 THz)と磁気交換歪機構のエレクト

ロマグノンに比べかなり低エネルギー側に発現する。また 0 T では明確な共鳴は確認で

きず 7 T まで磁場をかけることで共鳴があらわれた。これは磁場をかけることでゼーマ

ンエネルギーによる共鳴の高エネルギー側へのシフトすることによる。このエレクトロマ

グノンはサイクロイド型磁気秩序によって生じる分極に対し垂直に光の電場が偏光したと

きに活性となる (図 2.13)。分極 P の回転振動は同時にらせん面の回転振動に相当する。

このため電場に応答するマグノン励起が可能となる。応答強度は分極 P の 2乗 P2 によ

りスケールされることが予想される。図 2.14(b)はエレクトロマグノンの強度と分極の大
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きさの関係を表したものであるが、分極 P の 2乗の振る舞いとよく一致しておりこの機

構のエレクトロマグノンが分極の揺らぎに由来したものであることを示している。

図 2.13 逆ジャロシンスキー・守谷相互作用機構のエレクトロマグノン

図 2.14 (a)逆ジャロシンスキー・守谷相互作用機構のエレクトロマグノンの先行研究
[34] (b)エレクトロマグノンの強度と分極の大きさの関係 [34]

2.4 テラヘルツ帯の物理

前節まででエレクトロマグノンの特性について詳しく説明してきたが、実験的にはテラ

ヘルツ帯の分光計測が必要となる。本研究では近年著しく発展した時間領域テラヘルツ分

光法を光学測定に用いており、テラヘルツ帯の技術について述べる。またテラヘルツ帯に

おける物理現象やテラヘルツ光のもつ特徴なども説明する。

1954年にタウンズ、バーゾフ、プロコロフによってマイクロ波領域のメーザーが発明

され、1960年にはマイマンらによるルビーレーザ、ジャバンらがヘリウムネオンレーザ
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の発振に成功し様々な周波数帯においてレーザの開発が急速に進んだ [35]。しかし図 2.15

に示したように、可視や赤外領域またマイクロ波領域におけるレーザの開発が進んでいる

中、テラヘルツ帯は有力なレーザー光源がないのが現状である。テラヘルツレーザーとし

て今最も有力なのは半導体レーザの一種である量子カスケードレーザである。量子カス

ケードレーザは量子カスケード構造をつくりサブバンド間遷移によって電子の反転分布を

つくり発振するが、光の強度や駆動温度が低温に限られていることから分光測定や実用化

にはまだ遠い段階である。

テラヘルツ光の技術は非常に難航していたが 1970年代に発達してきた超短パルスレー

ザを用いた電磁波パルス発生、検出が可能となり分光技術が大きく進歩した。テラヘルツ

波発生と検出の機構は第 3章で詳しく説明するがこの方法により数十 GHz～数 THzの広

帯域スペクトルを得ることができるようになりテラヘルツ帯の物理現象の研究が非常に盛

んになった。

図 2.15 様々な周波数帯のレーザ

テラヘルツ帯が注目される理由として様々な励起状態などの物理現象が存在することが

挙げられる。実際的に物質がどのエネルギーの電磁波に応答するかはドルーデ・ローレン

ツ振動モデルにおける固有振動数に対応し量子力学的に計算される。例えば分子の回転や

格子振動であるフォノンの一部はテラヘルツ帯に共鳴をもつ。また超伝導における超伝導



2.4 テラヘルツ帯の物理 23

ギャップもテラヘルツ帯に位置し、高強度テラヘルツ光源を用いた超伝導体におけるヒッ

グスモードの観測などの研究も進んでいる [36]。本研究対象であるマルチフェロイクスに

おけるエレクトロマグノンはテラヘルツ帯に共鳴をもつ。

図 2.16 固体中の励起の発現領域

マイクロ波が携帯電話や電子レンジの活用で、可視光は液晶テレビなどへの活用で私た

ちの生活に欠かせない技術となっているが、テラヘルツ光の応用として最も活用されてい

るのは天文研究であり実用化はほとんど進んでない。

テラヘルツ光は先ほどの図 2.16に示したようにマイクロ波と可視光の中間に位置する

光である。光のエネルギーは 4 meV、波長は 300 µm である。テラヘルツの高周波側の

可視光と比べるとエネルギーは 1/1000小さく、波長は 103 長い。一方携帯電話の周波数

として使われているマイクロ波と比べるとエネルギーが 103 大きい。このような特徴から

図 2.17に挙げられるような様々な応用が期待されている。

可視光より長い波長また高い透過性の特徴から、計測やイメージングの分野においてセ

キュリティ、バイオセンシング、非破壊測定への活用が考えられている。またマイクロ波

に比べると高周波であることまた高い指向性があることから、通信やコンピューティング

の分野で軍用通信、大容量通信、短距離ワイヤレス通信への活用が考えられている。本研

究で対象とするエレクトロマグノンはマルチフェロイクスの最も基本的な素励起として物

理的に重要である一方、テラヘルツ帯の現象という観点で見たとき光学材料としてテラヘ

ルツ光の制御に大きな役割を果たす可能性を秘めている。
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図 2.17 テラヘルツ帯で期待される応用

2.5 磁気光学効果-ファラデー効果-

これまでエレクトロマグノンやテラヘルツ光について説明してきたが、テラヘルツ帯へ

の技術の発展のためにエレクトロマグノンの光学効果や他の物理現象への応用が期待され

る。そこで本研究ではエレクトロマグノンによるファラデー効果の研究を行った。ファラ

デー効果はギガヘルツ帯では磁気共鳴を利用したアイソレーターとして応用されている。

この節においてはファラデー効果の古典的な振る舞いを説明する。

2.5.1 ファラデー効果の現象論

光とはマクスウェルの方程式によって記述される電磁波である。真空中においては静磁

場の影響を受けないが物質中を透過したりもしくは物質表面を反射すると物質の磁気に

影響を受ける。このような光の磁気の結びつきは磁気光学効果とよばれファラデー効果

やカー効果がある。ガラス棒にコイルを巻き電流を流すとガラス棒にそって磁界が生じ

る。このガラス棒に直線偏光を入射させたところ偏光が回転することがMichael Faraday

によって発見された [37]。この効果を発見者 Faradayにちなんでファラデー効果という。

ファラデー効果による回転角 θF は透明領域においては磁界の強さ H に比例するため

θF = V lH
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で表される。ここで V はヴェルデ定数という物質固有の値である。ファラデー効果は磁

界の向きを反転させると回転する方向も逆方向となる。ファラデー効果は強磁性体におい

て非常に大きな回転を示し、鉄において 578 nmの波長の光は 1 cmあたり 3.8 × 105 度

も回転する。しかし実際には 1 cm の鉄では光は透過せず 30 nm の鉄の薄膜でおよそ 1

度回転する。

このように物質中に磁界があると光が回転するが次にこの現象論について説明する。ま

ず始めに偏光が回転する現象について説明する。図 2.18に示したように直線偏光とは回

転速度の等しい右円偏光と左円偏光の足し合わせであるが、物質を透過したとき右円偏光

と左円偏光で位相差が生まれると２つの円偏光の合成は直線偏光はもとの偏光位置より傾

いたものになる。この旋光角 θ は 2つの円偏光の位相差の半分に等しい。

図 2.18 右回り円偏光と左回り円偏光の足し合わせで表される直線偏光

今度は物質を透過したときに右回り円偏光と左周り円偏光のベクトルの振幅に差ができ

たときについて考える。図 2.19において左回り円偏光のみ吸収され振幅が小さくなると、

合成したベクトルは楕円偏光となる。さらに 2つの円偏光に位相差が生じると図のような

主軸が傾いた楕円偏光なる。このように右回り円偏光と左周り円偏光の吸収に差があるこ

とを円二色性 (circular dichroism)と呼ぶ。
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図 2.19 円二色性の概念図

このように左右円偏光に対する物質の応答は誘電率テンソルの非対角項成分によって生

じる。以下で誘電率テンソルの観点から説明する。磁気光学効果になぜ誘電率テンソルを

用いるかというと、誘電率テンソルは物質固有の量であり物質中の電子構造や光学応答に

直接結びつける物質量であるからである。磁気共鳴では透磁率 µ もファラデー効果を引

き起こす。光学応答は εと µの積 εµによって記述できるがここでは便宜上有効誘電率に

それらの効果を押し込めて考える。

誘電率は
D = ε̃ε0E

の関係で表され ε̃は 2階のテンソル量つまり 3 × 3の行列を表す。実際にこの比誘電率

テンソル ε̃は

ε̃ =

 εxx εxy εxz
εyx εyy εyz
εzx εzy εzz


で表されここで各成分は複素数であるので

εij = ε′ij + iε′′ij

で表される。絶縁体においてはこの比誘電率テンソル ε̃が用いられるが金属においては伝

導率テンソル σ̃ が用いられる。

等方的な物質において磁化がない場合誘電率テンソルは

ε̃ =

 εxx 0 0
0 εxx 0
0 0 εxx


のように非対角項は全てゼロになる。磁化が z 軸方向に生まれると z 軸方向へ一軸異方
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性がうまれる。このとき誘電率テンソルは

ε̃ =

 εxx εxy 0
−εxy εxx 0
0 0 εzz


と 3 つの独立の成分がでてくる。ここで非対角項について εyx は εxy に対して反対称と

なるため
εyx = −εxy

で書き表される。ここで光学効果にきくのは非対角成分である。非対角成分が有限の値

をもつと光学効果つまりここではファラデー効果が生じる。また左右円偏光に対し吸収

がない場合には非対角項は純虚数となる [38]。この時の固有偏光は右回り、左回りの円偏

光であり、それらの応答を表す固有値は εxx ± εxy である。このため非対角成分の上限は

εxx > εxy によって制限される。

2.5.2 テラヘルツ帯でのファラデー効果

テラヘルツ帯で報告されているファラデー効果について先行研究を紹介する。まずペ

ロブスカイト型の結晶の EuTiO3 において巨大なファラデー回転が報告されている [39]。

590度/mm(1.6 T、0.3 THz、 4.5 K)の回転が見えており報告されている中で最も大き

なファラデー効果であると考えられる。図 2.20 は実際の回転角と楕円率であるが、分

散型、ピーク型の構造が観測されている。フォノンのソフト化によってテラヘルツ帯で

の屈折率は 20 程度と非常に大きく (図 2.21)、これに加え大きな磁気モーメントを持つ

Eu2+(J=7/2)によって巨大なファラデー回転が引き起こされている。図 2.21(c)(d)は円

偏光の吸収を表しており LCPが左回り円偏光、RCPが右回り円偏光であるが、RCPで

のみ吸収が観測されており巨大な円二色性が起こっているのがわかる。図 2.21(d)をみる

と Im[n(ω)] でおよそ 16 と非常に大きな吸収が起きおり線幅もブロードである点を考え

ると、ファラデー素子として用いる時には損失が問題となる。
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図 2.20 EuTiO3 でのファラデー回転 [39]

図 2.21 EuTiO3 での複素屈折率の実部と虚部 [39]

一方でM型フェライト SrFe12O19 においてもテラヘルツ帯の大きなファラデー効果が

観測されている [40]。図 2.23(a)に表されているようにこの物質では磁化の大きさに比例

した回転が見えている。回転角は 70度/mm(300 K、0.08～0.8 THz)である。図 2.22は

テラヘルツ帯の回転スペクトルを表すが広い周波数帯にわたるブロードな回転スペクトル

が得られている。つまり広帯域のファラデー回転が得られている。しかし図 2.23(c)をみ
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ると 0.6 THzでは透過光強度はおよそ三分の一になってしまいそれ以上高い周波数では

ほとんど吸収され透過が得られないという難点がある。

図 2.22 M型フェライト SrFe12O19 におけるファラデー回転 [40]

図 2.23 (a) 磁化と回転角の関係 (サンプルの厚み:3 mm)。　 M 型フェライト

SrFe12O19 における (b)屈折率と (c)吸収係数 [40]

2.6 ヘキサフェライト

TbMnO3 でらせん磁気秩序が強誘電性を発現することが明らかになって以降 [6]、様々

ならせん磁性体の探索が行われた。その結果様々な物質で強誘電性が発見されたがいずれ

も低い温度や大きな外部磁場を印加しなければならなかった。ヘキサフェライトはらせん

磁気秩序を有するため近年マルチフェロイクスの分野で盛んに研究されていて、実際に室

温かつ低磁場で電気磁気効果を示す物質が見つかっており [41]、応用化に有望な物質であ

る。この章ではヘキサフェライトの物性を詳しく説明する。



30 第 2章 研究背景

2.6.1 ヘキサフェライトの分類と結晶構造

フェライトとは主要な金属成分として鉄を含んだ酸化物のことを指すが、室温で強磁性

と絶縁的な性質を示すため既に磁石として応用化が進んでいる [42, 43]。フェライトの中

でも結晶構造が六方晶の物をヘキサフェライトといい永久磁石として古くから使われてお

り、高周波のマイクロ波材料としても注目を集めている。ヘキサフェライトの結晶構造は

以下の 3つのブロックが積層した構造で表される [42, 44, 45, 46, 47]。

• S ME2+Fe4O8; スピネルブロック

• R [(Ba,Sr)Fe6O11]2−

• T [(Ba,Sr)2Fe8O14]

MEは遷移金属イオンを表す。ヘキサフェライトは表 2.1で示したように化学式と積層構

造によって主に 6つの型に分けられる。表 2.1において ∗ は c 軸に沿ってブロックが 180

度回転することを示す。またアポストロフィ ({)は c 軸に沿ってブロックが 120度回転す

ることを示す。本研究において用いたのは Y型のヘキサフェライトである。Y型ヘキサ

フェライトの結晶構造は図 2.24のようになっている。

表 2.1 ヘキサフェライトの 6つの型 [49]

Type Chemical formula Stacking sequence c(Å) Space group

M (Ba,Sr)Fe12O19 RSR∗S∗ ～23 P63/mmc

W (Ba,Sr)Me2Fe16O27 RS2R∗S∗
2 ～33 P63/mmc

Y (Ba,Sr)2Me2Fe12O22 TST{S|T}S~ ～43 R3̄m

Z (Ba,Sr)3Me2Fe24O41 RSTSR∗S∗T∗S∗ ～52 P63/mmc

X (Ba,Sr)2Me2Fe28O46 (RSR∗S∗
2)3 ～84 R3̄m

U (Ba,Sr)4Me2Fe36O60 (RSR∗S∗TS∗)3 ～113 R3̄m
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図 2.24 (a)Y型ヘキサフェライトの結晶構造 (b)S、Lスピンブロック [49]

2.6.2 磁気構造と電気分極の起源

ここでは Y型ヘキサフェライトの磁気構造について説明する。

Y 型ヘキサフェライトの結晶構造は図 2.24 のように複雑である。そこで Y 型ヘキサ

フェライトの磁気構造を考えるのによく用いられるのが２つのフェリ磁性ブロックによる

モデルである。

図 2.24(b)を見ると Large spin block(L)と Small spin block(S)が c 軸方向に互い違

いに積層した構造となっているのがわかる。遷移金属イオンMeや酸素、鉄は L、Sどち

らのブロックにも含まれている。Ba、Srは Sブロックのみに含まれている。ブロックの

境界は図 2.24(b) においてブルーのドットの楕円で囲まれている Fe(4) と Fe(5) の間に

位置している。つまり Lブロックと Sブロックは Fe(4)-O(2)-Fe(5)の超交換相互作用に

よって結びついており、Baを Srで置換するとこの相互作用は強められる [47]。Baを Sr

で置換すると変わるのは Fe(4)-(2)-Fe(5) の結合角であり、具体的には Ba2Zn2Fe12O22

において Baを Srに 75％置換すると結合角は 113度から 118度へ変化する [48]。

このような磁気相互作用より主に図 2.25のような磁気構造を示すが以下で詳しく説明

していく。
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Proper-screw

Lスピンと Sスピン ab 面に倒れており c 軸に対して巻いているヘリカル磁性で

ある。この磁気構造はカイラリティを持つ。マクロな自発電気分極は発現しない。

Longitudinal conical(LC)

Lスピンと Sスピンが円錐上を回転するようなコニカル磁性である。Lスピンの

c 軸成分は全て同じ向きで巻いている。マクロな自発電気分極は発現しない。

Alternating longitudinal conical(ALC)

LCと同様のコニカル磁性であるが、LCとの違いは Lスピンが互い違いの方向

を向きながら c 軸方向に回転する点である。よって反強磁性的なコニカル磁性であ

る。マクロな磁化は発現しない。

Transvers conical(TC)

図のようにコーンが c 軸に対し垂直に倒れたコニカル磁性である。重要なのは円

錐の底面を含む面内ではサイクロイド型磁気構造となることである。

図 2.25 Y型ヘキサフェライトの磁気構造の例 [49]

Y型ヘキサフェライトにおいて巨視的な分極は TCのみで存在する。図 2.26において

円錐の底面を含む面内でサイクロイド方磁気構造となるため、逆ジャロシンスキ・守谷機

構による分極が面内に存在する。
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また Lスピンブロックと Sスピンブロックの間で空間反転中心が破れているため、磁

気交換歪機構による分極がブロック間に存在する (図 2.26の右図)。しかし結晶全体でみ

ると空間反転中心があるために、この磁気交換歪機構によるマクロな分極は存在しない。

図 2.26 Y型ヘキサフェライトでの磁気構造と分極の関係

2.6.3 ヘキサフェライトとマルチフェロイクス

ヘキサフェライトではいくつかの型においてらせん磁性由来のマルチフェロイクスが報

告されている。

マルチフェロイクスにおいてヘキサフェライトが注目されるようになったのは

2008 年に Y 型ヘキサフェライトの Ba2Mg2Fe12O22 において低い磁場 (～0.01 T)

で電気磁気効果 (ME 効果) が誘発されることが報告されたことがきっかけである

[50][51]。Y 型ではこの他に (Ba,Sr)2Zn2(Fe,Al)12O22[52]、BaSrCo2Fe11AlO22[53]、

(Ba,Sr)2CoZn(Fe,Al)12O22[54]においてME効果が報告されている。Znを含む Y型ヘ

キサフェライトでは室温以上まで磁気秩序が発現するがME効果は 110 K以下に留まっ

ている。

ヘキサフェライトにおいて初めて室温でME効果が報告されたのが Z型ヘキサフェラ

イトの Sr3Co2Fe24O41 である [41]。室温で磁場によって電気分極をスイッチングできる

ことから応用化にとても有望な物質である。

他の型においては M型ヘキサフェライト Ba(Fe,Sc,Mg)12O19 で ME効果が報告され
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ている [55]。室温で LC が安定となるため室温の ME 効果が期待されるが抵抗が低いた

め室温でのME効果の観測はまだできていない。

最後に U 型ヘキサフェライト Sr4Co2Fe36O60 においても ME 効果が報告されている

[56]。

2.6.4 エレクトロマグノンの先行研究

このようにヘキサフェライトは様々な物質で ME 効果が報告されているがエレクトロ

マグノンは現在 Y型ヘキサフェライトの Ba2Mg2Fe12O22 においてのみ報告されている

[57, 58]。

図 2.28は各偏光方向のスペクトルを現しているが光の振動電場を c 軸に平行にしたと

きにおいてのみ (赤)明確なピークが発現している。これよりエレクトロマグノンが c 軸

に平行に偏光していることがわかる。エレクトロマグノンの微視的な機構は磁気交換歪機

構によるものである。図 2.28に示したように Lスピンブロックと Sスピンブロックの間

に生じているミクロな分極 P と光の振動電場 Eω が結合することでこのサイト間の分極

が変調され隣合うスピンが逆位相で振動する。

図 2.27 各偏光配置でのスペクトル (a)実部 (b)虚部 [57]
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図 2.28 ヘキサフェライトにおいてエレクトロマグノンが発現する原理

Ba2Mg2Fe12O22 のゼロ磁場での磁気構造は 553 K 以下で共線的なフェリ磁性、195

K 以下で c 軸に方向にらせんが巻いたプロパースクリュー、50 K 以下で LC となる

[59, 60, 61]。ここで磁場中のエレクトロマグノンの振る舞いを見ていく。まず図 2.29を

見ると、これは磁場を c 軸に平行に印加したときの (Hdc//c)スペクトルである。図 2.29

で 6 K の LC では 0.5 THz 付近にピークが出現している。磁場を印加すると 1 T では

0.7 THz付近にピークエネルギーがシフトし共鳴が大きくなっている。その後磁場を上げ

ていくと 4 T ではエレクトロマグノン共鳴は消滅していて LC のコーンが閉じフェリ磁

性になったことに由来する。次に 64 Kの結果を見るとゼロ磁場のプロパースクリューで

はエレクトロマグノンは発現しないと考えられている。磁場を印加すると 0.5 T 付近で

シャープなピークが発現するがこれは磁気構造が LCとなったことによると考えられてい

る。164 K まで温度をあげると磁場を印加してもエレクトロマグノン共鳴は発現してい

ない。
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図 2.29 c 軸に平行に磁場印加したときのスペクトル [58]

次に図 2.30で Hdc ⊥ cの各磁場でのスペクトルをみていく。Hdc ⊥ c に磁場をかける

と LCが磁場印加で TCに磁気相転移する。5.5 Kを見ると 0 Tで 0.7 THz付近にピー

クが出ており、0.3 Tまで磁場をあげると高エネルギー側にピークが成長してきて、1 T

となると 0.8 THzから 1.2 THz付近に複雑なピークが出現している。60.3 Kの結果をみ

ると磁場中で共鳴が発現しプロパースクリューから TCへ磁気構造が変化したことによる

と考えられている。
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図 2.30 c 軸に垂直に磁場印加したときのスペクトル [58]

さらに 2016年には中島らによる非弾性中性子散乱の結果よりこのエレクトロマグノン

はゾーン端のモードであると考えられている [62]。図 2.31はエレクトロマグノンの吸収

スペクトルとゾーン端の非弾性中性子散乱の結果であるが、非弾性中性子散乱によって 5

meV付近にピークが見られ同様の 5 meV付近に (赤い矢印)エレクトロマグノンの共鳴が

見られこのエレクトロマグノンの共鳴がゾーン端のモードであることを対応づけている。

図 2.31 エレクトロマグノンのスペクトルとゾーン端の中性子散乱の結果 [62]
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2.7 光による磁化制御

近年光による超高速磁化制御が注目されている。光によって磁化の大きさや向きを変

えることでスピントロニクスや磁気レコーディングの分野へ応用される可能性を秘めて

いる。

2008 年にマルチフェロイクスの Y 型ヘキサフェライト Ba2−xSrxZn2Fe12O22 にお

いて、磁化ダイナミクスのポンププローブの研究が報告されている [63]。ここでは

Ba2−xSrxZn2Fe12O22 でのマグノンのコヒーレント励起を、フェムト秒パルスを用いた

磁化の歳差運動をみることによって観測している。ここで磁化の歳差運動は反射率の振

動を見ることで検出している。図 2.32(a)は各磁場でのポンププローブ反射率を表わして

いるが、磁場中で振動が見えている。この振動を磁場に対してプロットしてあるのが図

2.32(b)で、磁場増加によって周波数が減少しているのがわかる。この結果よりマグノン

が光によってコヒーレント励起されていると考えられる。このマグノンは、ポンプ光の

エネルギーを吸収し熱の効果で交換相互作用が変化することで励起されたと考察されて

いる。

図 2.32 (a)ポンププローブ反射率 (b)振動周波数の磁場依存性 [63]

次に高強度テラヘルツ光をポンプ光に用いた磁化制御の先行研究を説明する [64]。この

論文では図 2.33(a) のように TmFeO3 に高強度テラヘルツ光を照射し (ポンプ光)、807

nmの光を透過させ (プローブ光)偏光回転を測定することで磁化の変化を観測している。

実際に観測された偏光回転が図 2.34であり振動が観測されている。ここで観測された偏

光回転は、図 2.33(a)でテラヘルツ光入射によってプラズモニックエンハンスメントをお

こし Tm3+ の f電子を励起する。そして Fe3+ のスピン異方性を変えることでマグノンを

励起している。
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図 2.33 (a)実験配置 (b)結晶構造 [64]

図 2.34 各電場強度での偏光回転角 [64]

2.8 本研究の目的

エレクトロマグノンにおけるテラヘルツ帯の光機能性の開拓を目指して研究を行った。

エレクトロマグノンの発現は低温領域に限られており室温化が課題であった。2.6節で説

明したようにヘキサフェライトでは室温でらせん磁気秩序由来のマルチフェロイクスが Y

型も含めいくつかの組成で報告されている。またヘキサフェライトにおいてエレクトロマ

グノンは Y型でのみ報告されているため、本研究で Y型ヘキサフェライトを対象とした。

そこではエレクトロマグノンの室温化、基礎特性の解明、光機能性の探索、そして磁性の

制御を目指して研究を行った。
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第 4章 エレクトロマグノンの特性の解明
ヘキサフェライトでは様々な組成で ME 効果が報告されているが、エレクトロマグノン

の報告は Y型ヘキサフェライトである Ba2Mg2Fe12O22 のみにとどまっている [57, 58]。

Y型ヘキサフェライトでのエレクトロマグノンの研究をする上で特性を解明することは、

エレクトロマグノンを制御する上で極めて重要である。そこで今回は先行研究において中

性子散乱により詳しく磁気構造が調べられている Ba2Mg2Fe12O22 をモデル物質として詳

細なスペクトルと磁気構造との対応からエレクトロマグノンの磁気特性を明らかにするこ

とを目的に研究を行った。

第 5章 室温エレクトロマグノンの探索と巨大な磁気クロミズム
現在報告されているエレクトロマグノンの最高温度は CuOにおける 230 Kである [65]。

そこでエレクトロマグノンの室温化は応用上の観点から不可欠な要素である。今回は Y

型結晶とらせん磁性に着目してエレクトロマグノンの室温化を目指した。一方磁気構造を

強く反映するエレクトロマグノンの特性を用いて巨大な磁気クロミズムの実験を目指し

た。

第 6章 エレクトロマグノンによる巨大ファラデー回転
エレクトロマグノンは動的なME結合を用いた様々な光学現象を生み出す可能性がある。

磁気交換歪機構のエレクトロマグノンによる光学応答の探索として、今回ファラデー効果

を対象として研究を行った。ファラデー効果を対象としたのは可視光、マイクロ波領域で

アイソレーターなどに活用されており、テラヘルツ帯での応用上の展開も考えられるため

である。今回はファラデー効果とエレクトロマグノンの詳しい関係を調べるために第 4章

で詳しい特性を解明した Ba2Mg2Fe12O22 にを用いて研究を行いエレクトロマグノン独自

のメカニズムによるファラデー効果の探索を行った。

第 7章 エレクトロマグノンによる磁化制御
エレクトロマグノンは磁気共鳴の 100倍以上の振動子強度をもち、テラヘルツ帯のさらな

る物理の発展や応用化へ非常に期待されている素励起である。その中でも近年高強度テラ

ヘルツ光による磁性の制御の研究が盛んに行われており [64]、エレクトロマグノンを介し

た高効率な磁性の制御が期待されていた。今回は第 5章で詳しく調べた Y型ヘキサフェ

ライト Ba2Mg2Fe12O22 を用いて、高強度テラヘルツ光を用いてエレクトロマグノンを強

励起し、磁化変調を目指して研究を行った。
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実験手法

3.1 テラヘルツ光の発生・検出

テラヘルツ光の発生にはいくつかの方法があるが、ここでは実際に本研究で用いたテラ

ヘルツ発生・検出の原理を説明する。

3.1.1 ZnTeによるテラヘルツ波発生

テラヘルツ光を発生させる方法はプランク放射や電子の運動による電磁波放射などいく

つかの方法があるが、本研究においては非線形光学効果によるものを用いた。以下で非線

形光学効果によるテラヘルツ波発生について説明する [35]。

今誘電体に強いレーザー光が入射したとき物質中に誘起される電気分極は

P = ε0χ (E)E =ε0(χ
(1)E +χ(2)EE + ...)

のように展開される。χの添え字は非線形光学効果の次数を表す。レーザー光の電場成

分は

E =
1

2

∑
j

Eje
iωjt + c.c.

のように書けるので、2次以上の分極において周波数の重ね合わせが起こる。これによっ

て入射した光の周波数と異なる周波数の光が誘電体から放射される。実際には低次の非線

形効果の方が変換効率が高いため、２次の非線形効果がよく用いられる。

この２次の非線形効果を用いたテラヘルツ波発生は、パラメトリック発生や差周波発生

また光整流効果が挙げられるが、光整流効果を利用したテラヘルツ波発生を行った。

光整流効果では入射光の差周波によるテラヘルツ波 (周波数:ωτ )発生を行っている。周

波数 ω1、ω2(ω1>ω2)の光が非線形光学結晶に入射すると、先ほど説明した２次の非線形



42 第 3章 実験手法

分極によって
ω1 − ω2 = ωτ

差周波混合が起こりテラヘルツ光が発生する。実際に用いたレーザーはある周波数を中心

として周波数の広がりをもつパルス光を用いているために、様々な周波数で差周波混合が

起こりテラヘルツ帯の周波数に広がりをもつテラヘルツ光が発生する。パルス光での差周

波によるテラヘルツ光発生は当初 LiNbO3 で盛んに行われてきた [66]。その後の研究に

よりチタンサファイアレーザによる 800 nm付近の波長をもつ超短パルスにおいて ZnTe

など閃亜鉛鉱型結晶構造の半導体がテラヘルツ発生に用いられるようになった。

非線形結晶を用いたテラヘルツ発生における重要な点は位相整合条件である。非線形分

極によるテラヘルツ発生は発生効率がそこまで良くない。しかし非線形結晶中を伝播した

ときに位相整合条件が合えば各位置でのテラヘルツ波が足し合わされ高強度のテラヘルツ

波の発生が可能となる。差周波発生による位相整合条件は波数 kに対して

k1 − k2 = k3

である。この k3 がテラヘルツ波の波数である。一軸性結晶においてこの位相整合条件を

満たすために複屈折を用いている。しかしテラヘルツ帯では光学フォノンの存在により複

屈折性を用いても位相整合条件が満たすのが困難となる。そのようなときは屈折率の分散

に着目する。分散を持つ媒質中では位相整合条件は

k(ωTHz)

ωTHz
≒ (

∂k

∂ω
)opt

と書け、これは THz波が群速度 vg のときに位相が合うことを示している。vg とはこの

場合の入射光である近赤外光の群速度である。800 nm のパルス光を入射させたときの

ZnTeの位相整合条件を満たす屈折率はおよそ 2 THzで一致する [67]。

ZnTe は無機非線形結晶であり数 THz の帯域に LO フォノンがあるためにおよそ 2.5

THz付近までしか効率よくテラヘルツ光を発生できないが、有機非線形結晶を用いるこ

とで高周波の発生も可能となる。しかし有機非線形結晶は無機非線形結晶に比べ損傷しき

い値が低いことや湿度に弱いことなど取り扱いが難しい。
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図 3.1 閃亜鉛鉱方結晶構造 [68]

3.1.2 光伝導アンテナによるテラヘルツ波発生

前節では非線形光学結晶でのテラヘルツ波発生を説明したが、これと並んでよく用いら

れる手法として光伝導アンテナによるテラヘルツ波発生が挙げられる。アンテナで発生し

たテラヘルツ波は非線形光学結晶 ZnTe でのテラヘルツ光と比べ低周波側の強度が大き

い。一方高周波側はおよそ 2 THz付近までの発生となり ZnTeに比べやや劣る。そのた

め実験内容に対応して光源を使い分けている。

アンテナでは電子の運動による電磁波放射を用いてテラヘルツ波を発生させている

[35]。点電荷が加速度運動すると時間変化する電流が流れ電磁波が放出される。

アンテナにはいくつかの型があり、図 3.2でしめしたように主にダイポール型やボウタ

イ型が用いられるが、今回の実験ではダイポール型を用いている。図 3.2(a) に示してあ

るとおり、半導体である低温成長 GaAs の上に、数 µm のギャップが空いている Ni や

Geや Auが貼り付けられてある。このギャップにバンド間エネルギーよりも大きなエネ

ルギーをもつ光を入射させると半導体の価電子帯から伝導帯へキャリアが励起される。こ

のキャリアを励起した半導体にバイアス電圧をかけ電流を流すことでテラヘルツ波を発生

させる [35]。

実際に実験では terablastというアンテナが平面上に集積している素子を用いた。特殊

な構造をしており、バイアス電圧をかけずにレーザ光を入射させるだけでテラヘルツ光を

発生させることができ取り扱いが容易である。また従来のアンテナよりもハイパワーのテ

ラヘルツ光を発生でき安定性が高い。また静電気による絶縁破壊の危険が少ないという利

点がある。
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図 3.2 (a)ダイポール型 (b)ボウタイ型 [35]

3.1.3 光伝導アンテナによるテラヘルツ波検出

光伝導アンテナはテラヘルツ波発生と共にテラヘルツ波の検出にも使用される。

光学系については 3.2節で詳しく説明するが、レーザー光をテラヘルツ波発生光とテラ

ヘルツ波検出光に分けこのパルス光を検出用のアンテナのギャップに入射させることで

キャリアを励起しておく。一方発生側で作られたテラヘルツ波の電場成分がギャップに入

射すると励起されたキャリアによってテラヘルツ波の電場の大きさに依存した電流が流れ

る。この電流をプリアンプで増幅したのちロックインアンプで電圧として検出している。

図 3.3に示したようにこの検出光を遅延ステージで光路長を変化させることでパルス光

が入射するタイミングが変えることができテラヘルツ波の各点での電場成分を測定するこ

とができる。

図 3.3 (a)アンテナに入射するパルス光とテラヘルツ光。 (b)パルス光に遅延をつけ
た場合。　三角マーク (緑)はアンテナに同時に入る成分を示している。

本研究においてこの光伝導アンテナによる検出は 3.2節で説明するテラヘルツ時間領域

分光法に用いているが、反射型と透過型の 2つの検出法があるのでここで説明する。
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• 反射型
反射型ではテラヘルツ波検出アンテナ、発生アンテナ共にアンテナ構造を作製した

面に光を入射させ同じ面からテラヘルツ波を出射させる。非線形光学結晶ではフォ

ノンの吸収によって 5-10 THzの領域に感度を持たないが、光伝導アンテナを用い

ることで高周波側を高感度に検出することができる。実際に 20 fsのレーザパルス

を用いた測定では 11 THz程度まで感度が得られている [69, 70]。また中赤外領域

へ感度を広げるために超広帯域テラヘルツ技術の研究が盛んに行われており、10 fs

のパルスレーザを用いて厚さ 30 µmの GaSeを光源に、光伝導アンテナを検出に

用いることで 120 THzを超える電磁波の観測に成功している [71]。

このように反射型ではかなり高周波側まで高感度に測定ができるが透過型の光学系

に比べて調整が難しく電場強度が 3桁以上小さいという欠点があり分光測定に用い

るのは非現実的である。

• 透過型
一方検出、発生側共にレーザ光を透過させて電磁波を発生させるのが透過型であ

る。透過型ではテラヘルツ光が基板に吸収されてしまったりパルス形状が劣化し

てしまったりするために利用周波数成分は大幅に低下してしまい、低周波側 (～3

THz) に留まってしまう。透過型ではアンテナ作製面の反対側に Si 半球を取り付

け、Si半球からのテラヘルツ波放射、検出側は入射を測定する。実際に用いたのが

3.4(a)(b)である。反射型に比べると低周波側に感度が限られてしまうが、光学系

の組み上げ、また調整が反射型に比べると容易であり、超伝導マグネットを挟んだ

長距離をテラヘルツ波を飛ばす場合には透過型の方が適している。実際に透過型の

光学系を用いた。

図 3.4 (a)Si半球 (裏側)。　 (b)アンテナ構造面 (表側)。
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それではここで光伝導アンテナによるテラヘルツ波検出の原理を説明する。アンテナに

流れる平均電流 J はテラヘルツ電場を E (t)、光を照射した部分のアンテナの光伝導度を

σ(t)とすると

J(τ) =

∫ ∞

−∞
σ(τ − t)E(t)dt

とかける。ここで τ は検出光の時間遅延である。σ(t)をキャリアの電荷 e、移動度 µ、光

生成キャリア数 N (t)で書き直すと上式は

J(τ) = eµ

∫ ∞

−∞
N(τ − t)E(t)dt

となる。

ここで重要なのが検出光によって励起されたキャリアの寿命がパルス光の間隔に比べ非

常に短い点である。実際に用いたレーザは 80 MHzの周期のパルスレーザだが、もしキャ

リアの寿命がこの周期よりも長いとテラヘルツ波の電場の積分値となってしまい位相と振

幅の高精度な測定ができなくなってしまう。また今回用いたレーザは 100 fs の超短パル

スであり、テラヘルツ波は 1 THzで 1 psであり 10倍長い波形となる。このように検出

光のパルス幅とキャリアの寿命がテラヘルツ電場の時間変化に比べて無視できるほど短け

れば N (t)はデルタ関数で置き換えることができ

J(τ) ∝
∫ ∞

−∞
σ(τ − t)E(t)dt

となり、アンテナに発生する平均電流は入射テラヘルツ電場の瞬間値となる。

3.1.4 実際に用いた光源の比較

前節までで説明したようにテラヘルツ発生にはそれぞれの特徴をもったいくつかの光源

が存在する。今回の研究においても目的に合わせて様々な光源を用いたので各特長を実際

に測定した波形を用いて説明する。

図 3.5(a) に各光源から発生したテラヘルツの電場波形を示した。DSTMS は有機非線

形結晶である。横軸は delay stageでつけた遅延の長さを表していて 4つ全ての図に置い

て大きさをそろえてある。光源によってテラヘルツの波形に大きな違いがあるのがわか

る。ZnTeでは薄い (～0.5 mm)ものと厚いもの (～2 mm)で薄いものの方がスペクトル

幅が広いなど違いがでた。これは薄い結晶の方が光学フォノンによる吸収を抑えられるか

らである。

これらの波形をフーリエ変換したものが図 3.5(b)である。光源によって発生するテラ

ヘルツ波の周波数領域が異なる。まず ZnTeの薄いものと厚いものを比べると厚い方が 2
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THz付近まで強度があるが、薄い方は 3 THz付近の高周波側まで強度がある。アンテナ

アレイである terablast は低周波側に大きな強度を持つが高周波側は 2 THz 付近までし

か強度がない。有機非線形結晶の DSTMSは 3.5 THz付近の高周波側まで高い強度を持

つ。現在の段階では用いた光源の中で最も高周波側に強度があるが強い 800 nmの光を入

れると溶けたことや、薄い結晶なので多重反射が乗りやすいなど取り扱いが難しい問題が

ある。

低周波側を感度よく測定したい場合は terablastを、高周波側を感度よく測定したい場

合は ZnTe(thin)を用いた。また DSTMSは高周波領域の測定には有効である。

図 3.5 (a)実際に測定したテラヘルツの電場波形。　 (b)(a)の電場波形のフーリエ変換。

3.2 テラヘルツ時間領域分光法

フェムト秒の超短パルスレーザでのテラヘルツ時間領域分光法 (Terahertz Time-

Domain Spectroscopy, THz-TDS)と呼ばれる分光手法を行っている。この分光法を用い

るとテラヘルツ波の位相と振幅の両方情報を直接得ることで複素屈折率や複素誘電率をク

ラマースクロニッヒの関係を用いらずに精度よく測定することができる。可視光の実験で

は波長が非常に短い (数百 nm)ことから信号強度のみしか得られないが、テラヘルツ光で

は位相の情報を得られる点が有利な点である。試料がないときのテラヘルツ波と試料を透
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過したときのテラヘルツ波をそれぞれフーリエ変換したものの比をとることで、テラヘル

ツ帯の吸収スペクトルを求めている [35]。

ここで実際に用いた透過型光学系を図 3.8(a) を見ながら説明していく。フェムト秒パ

ルスレーザはモード同期 Ti:Sapphire レーザ (Mai Tai, Spectra-Physics 社) を用いた。

中心波長 800 nm、パルス幅 100 fs、繰り返し周波数 80 MHz、直線偏光である。図では

割愛してあるが光を取り回すのには 800 nm用の誘電体多層膜ミラーを用いている。レー

ザ光をテラヘルツ検出光とテラヘルツ発生光に分けるのにはビームスプリッターを用いて

いる。

• プリズム対 -パルス圧縮-

まずレーザ光を分ける前に入射するのがプリズム対である。プリズム対はパルス圧

縮をするために光学系に入れている。100 fsのパルス幅でレーザから出射したパル

スはレンズなどの分散媒質をを透過することでチャープによりパルス幅が広がって

しまう。パルス光が周波数に対し分散をもつ。そのため光学素子に入射したとき、

周波数に比例して屈折率が大きくなる正常分散効果によって光学素子を伝播する速

度に差が出てパルスが伸びる。

高周波を検出するためには時間幅が短いパルスを使う必要があるためプリズム対を

用いて負の分散をかけパルス幅を圧縮している。

• ロックインアンプ
ノイズの中に埋もれた微小な信号を検出するのにロックインアンプがよく用い

られる。測定信号と同一の周波数の基準信号を位相弁別検波器 (phase sensitive

detector:PSD) に入れ雑音除去し検出する。この測定信号と基準信号を同一周波

数、一定の位相関係を保つためにチョッパーを用いてパルス列を断続し、この断続

周波数を検出することで基準信号を作っている [72]。レーザから出射されたパルス

列をチョッパーをいれずに常に検出器へ入射させたときバックグラウンドにノイズ

があるためで高精度の測定ができない。チョッパーを入れることでパルス列が入射

したときと入射していないときの差を見るのでノイズを除去したパルス光由来の

信号を高精度に測定することができる。実際にはおよそ 1 kHz でチョッパーを回

しロックインと同期させることで測定を行っている。(チョッパー : Model 3501,

New Focus社、　ロックインアンプ : Stanford Research Systems, SR830)

• 平凸レンズ、λ/2板

テラヘルツ波を効率よく発生させるためレーザ光を平凸レンズ、または対物レンズ

で光源に集光させる。光源に光伝導アンテナである terablastを用いる場合には焦
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点の長い平凸レンズを用い (f=1000 mmなど)ビームを緩やかに集光させる。これ

は対物レンズなどで光を絞りすぎてしまうと素子が壊れてしまう場合があるのと、

ビーム径を絞って入射させたときテラヘルツ光の信号の大きさがある所で飽和した

ためである。一方 ZnTeでは対物レンズを用いて集光させた。また光源は偏光依存

性があるために λ/2板をいれ偏光を最適化している。

発生したテラヘルツ光は放物面鏡を用いてサンプル位置に集光させ透過光も放物面鏡を

用いて検出器へ集光させている。テラヘルツ光は水の吸収があるためボックスで覆い乾燥

空気でパージして測定を行った。テラヘルツ光が検出器に入射し流れた電流をプリアンプ

で増幅したのちロックインアンプへいれ電圧に変換して検出した。低温、磁場中での測定

を行うために超伝導マグネット (SM4000, OXford Instruments社)にサンプルを入れて

測定を行った。

この分光法で実際に測定したテラヘルツの電場波形が図 3.8(b)である。真空中の波形

が Refarence(赤)でサンプルを透過した波形が Sample(黒、緑)である。図を見てわかる

ようにサンプルを通った際にサンプルの屈折率によって位相が遅れる。緑で示したサンプ

ルの透過光はテラヘルツ帯に共鳴があるときのものであるが、ある周波数の光だけが吸収

されるため黒のものと比べて波形が大きく変化する。

図 3.6 (a)光学系　 (b)実際に測定したテラヘルツの波形
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3.3 高強度テラヘルツ光発生光学系の構築

第 2 章でヘキサフェライトでのエレクトロマグノンの説明をしたが、ヘキサフェライ

トにおけるエレクトロマグノンは非常に振動子強度が大きいため、このエレクトロマグノ

ンを利用した新しい光機能性が期待される。エレクトロマグノンを高密度に励起すること

によって、光誘起相転移や超高速な磁性の制御などの実現が非常に注目されていた。しか

しながら 3.1節で説明したテラヘルツ光の発生方法では、テラヘルツ光電場は数十 V/cm

と小さいため試料にテラヘルツ照射効果をほとんど与えることができない。テラヘルツ光

と物質の相互作用を見るためにはテラヘルツ光電場の高強度化が必須となる。

テラヘルツ光電場の高強度化は非常に困難とされていたが、2011年に 1 MV/cmを超

える電場強度をもつテラヘルツ光の発生に成功した研究が報告され高強度テラヘルツ光

の研究が活発になった [73]。テラヘルツ光を高強度化するためには、光源である可視の

超短パルスレーザーを高強度化することと、非線形光学結晶 LiNbO3 を用いた斜入射法

によるテラヘルツ発生を行うことの２つが必要である。LiNbO3 を使ってパルス面を傾斜

させて効果的に位相整合させたテラヘルツパルスを生成する方法は 2002年に Heblingら

によって提案されてから急速に発展してきた [74]。図 3.7 は LiNbO3(LNO) を用いたパ

ルス面傾斜法の模式図である [73]。グレーティングに角度をつけて入射する (θi=35.3◦、

θd=55.7◦)。グレーティングによって斜めになったパルスをシリンドリカルレンズ 2つを

使って LNOに入射する。これによってポンプパルスの非線形な速度と LNO内で発生し

たテラヘルツパルスの速度を一致させることで効果的にテラヘルツ光を生成する。

図 3.8が実際に構築した光学系の模式図である。アンプレーザーを用いて 5 Wに高強

度化した超短パルス (中心周波数 800 nm、1 kHz) を、上で説明したパルス面傾斜法に

よって LNOに入射させる。LNOで発生したテラヘルツパルスを 3枚の放物面鏡を用い

てサンプル位置に集光する。サンプル位置でのテラヘルツ電場強度を測定するためにＺ

ｎＴｅによる EOサンプリングを用いた。テラヘルツ光と同じ時間遅延をつけた 800 nm

の直線偏光の光を ZnTe に入射すると楕円偏光となる。この楕円偏光を λ/4 を用いて直

線偏光とし、ウォラストンプリズムへ入射させることによって横偏光と縦偏光にわけ、こ

の強度差をバランス検出し、サンプル位置でのテラヘルツ電場強度を測定する。
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図 3.7 パルス面傾斜法 [73]

図 3.8 構築した高強度テラヘルツ光発生光学系の模式図

3.4 解析方法

3.4.1 複素屈折率の解析方法

この節ではテラヘルツ時間領域分光測定によって得られた電場波形を用いた複素誘電率

解析の方法を説明する。光が試料を透過するとき物質固有の複素屈折率に対応して吸収と

位相の遅れが生じる。真空中を進む光の速さを c とすると屈折率 n をもつ試料内部では

c/n の速さで伝播する。そのため屈折率 n の大きさに比例して試料内部を進む光は真空

中を進む光よりも位相が遅れる。また複素屈折率の虚部が有限の値をもつと試料ないで吸

収がおきる。この性質より真空中を進んだ光と試料内を進んだ光の時間波形から複素屈折
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率を求めることができる。

複素屈折率 ñは
ñ = n(ω) + iκ(ω)

のように周波数の関数で書き表される。ここで試料の厚みを d、試料に入射するテラヘル

ツ電場波形 E in(t)のフーリエ変換を Ẽin(ω)、試料を透過した電場波形 E sam(t)のフー

リエ変換を Ẽsam(ω)とする。また真空中から試料へ、試料から真空へ透過するときの振

幅透過率 tas、tsa はそれぞれ

tas =
2

ñ(ω) + 1

tsa =
2ñ(ω)

ñ(ω) + 1

で表される。試料を透過したときに生じる吸収と位相の遅れは exp( iñdω0

c )であり、試料

を透過した光 Ẽsam(ω)は

Ẽsam = tastsaexp(
iñdω

c
)Ẽin(ω) =

4ñ

(ñ+ 1)2
exp(

iñdω

c
)Ẽin(ω)

で書き表される。真空中を通った光は ñ=1なので

Ẽref (ω) = exp(
idω

c
Ẽin(ω))

でありこれを先ほどの式に代入すると振幅透過率 t(ω)は

t(ω) =
Ẽsam(ω)

Ẽref (ω)
=

4ñ

(ñ+ 1)2
exp(

idω(ñ− 1)

c
)

が得られる。

ここで実際に測定される電磁波のフーリエ変換スペクトルは

E(ω) = r(ω)exp(−iθ(ω))

であり rは振幅の大きさを表す。これより振幅透過率 t(ω)は

t(ω) =
Ẽsam(ω)

Ẽref (ω)
=

rsam
rref

exp(−i(θsam − θref )

である。この式によって実際に得れる値と先ほどの理論式を対応づけることで複素屈折率

ñを得ることができる。ここで重要なのは式にも表れているように振幅の情報だけでなく

位相の情報も同時に得ることができる。そのためクラマースクロニッヒの関係を持ちいら

ずに直接複素屈折率を求めることができる。また試料透過時に試料の裏面と表面での多重

反射が起こるが、試料内部で反射されることなく透過した光に対して時間的な遅れを伴
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う。サンプルの厚さを d、屈折率を n とすると多重反射による光はディテクタまでの距離

が最初に透過した光より 2dn だけ距離が長くなる。テラヘルツの波長はおよそ 300 µm

なので 2dn>300 µmとなると多重反射の効果を無視できる。例えば n が 4のときは試料

が 40 µmより十分厚ければ多重反射の効果を無視することができる。

3.4.2 ファラデー回転角および楕円率の導出法

次にファラデー効果を解析するときの測定配置と解析方法について示す。

図 3.9は２つの偏光子の配置図を表している。光はワイヤーグリットのワイヤー方向に

対し垂直な成分のみが透過する。パラレル配置はワイヤーグリットの向きを平行にした配

置で透過波は入射波と平行の成分のみが検出できる。クロスニコル配置はワイヤーグリッ

トの向きを垂直にした配置で透過波は入射波に対し垂直な成分のみが検出できる。つまり

偏光回転が起きない場合はクロスニコル配置はゼロになる。

図 3.9 パラレル配置とクロスニコル配置

この二つの光の電場成分をフーリエ変換した Ẽxx と Ẽxy を用いて左右円偏光のフーリ

エ変換が以下の式で求められる。

ẼR =
Ẽxx + iẼxy√

2

ẼL =
Ẽxx − iẼxy√

2
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これからファラデー回転角と楕円率が求められて

θ =
Arg[ẼR − ẼL]

2

η =
|ẼR| − |ẼL|
|ẼR|+ |ẼL|

となる。

またこの 2つの偏光配置からは以下の 4つの誘電率テンソルの成分 (実部と虚部)も求

められる。

ε̃ =

(
εxx εxy
εyx εyy

)
ここで非対角項は反対称となるので

εyx = −εxy

となる。

3.5 試料の準備

試料は共同研究者の方に合成していただいた [75]。Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 と

BaSrCo2Fe11AlO22 はレーザー FZで単結晶を育成している。Ba2Mg2Fe12O22 はフラッ

クス法で単結晶を育成している。

サンプルの準備としてまず各実験に則しラウエ写真を撮ることで軸出しを行った。今回

の研究対象である Y型ヘキサフェライトは六方晶の結晶構造であり三回対称軸をもつ。c

面のラウエをとると三回対称な像となる。c 軸を含む面は c 軸に対し対称なラウエ像とな

るのでこれを元に軸出しをした。

ラウエで軸出しをした後反射の損失を抑えるために鏡面研磨を行い、サンプルホルダー

へワニスでサンプルを固定した。その後図 3.10のようにサンプルホルダーをプローブに

取り付けた。上が真空中の測定のためのリファレンスの穴であり、下が試料である。

今回用いた物質は図 3.11のように c 軸はクラックに対し垂直に入っているため c 軸の

方向はクラックから判断した。サンプルは全て単結晶であるが Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22

は結晶の外側がマルチドメインになっている。図 3.11は光学顕微鏡でドメインの観察を

したものであるが、色の違いがドメインの違いであり外側に違うドメインが混ざっている

ことがわかる。この外側のドメインを測定に含まないように注意して中央部のみ測定に用

いた。
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図 3.10 プローブに取り付けたサンプルホルダー。上が真空中の測定のための穴、下

が試料である。

図 3.11 偏光顕微鏡で撮った Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 の写真
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エレクトロマグノンの特性の解明

Y 型ヘキサフェライトにおいては非常に強い共鳴と巨大な磁気クロミズムが報告さ

れている [57, 58]。しかしながら Y 型ヘキサフェライトで観測される巨大なエネルギー

シフトがどのような起源で起こるのかは様々な議論が起こっており未解明な部分が多い

[58, 76, 77]。2011年に報告された Ba2Mg2Fe12O22 におけるエレクトロマグノンの巨大

磁気クロミズムの論文では TCのコーンの開き方（コーンアングル）によって、エレクト

ロマグノンのエネルギーが変化すると議論されている [58]。2018年に報告された Z型ヘ

キサフェライトにおける論文では、DM相互作用が原因であると議論されている [76]。

エレクトロマグノンと光学フォノンとマグノンの間にはカップリングがあり、これ

らの間でのスペクトラルウェイト (SW) の移動の原因と分かっている。この特徴に

よってエレクトロマグノンはマルチモードやブロードなスペクトルとなることが多い

[25, 30, 34, 78, 79, 80] このモード間結合は動的な電気磁気結合に重要な役割を担ってい

ると指摘されているが [80]、このことがエレクトロマグノンの本質の解明を阻害すること

もある。このようなとらえどころのないエレクトロマグノンの特徴は、磁気や格子のパ

ラメーターで正確に表現される通常の磁気共鳴や光学フォノンの振る舞いとは対照的で

ある。

本研究では Y 型ヘキサフェライトにおけるエレクトロマグノンの基礎特性の解明を目

指した。ヘキサフェライトは様々な組成においてスピン由来の強誘電性を示すことから

代表的ならせん磁性由来のマルチフェロイクスである [41, 81, 82]。またヘキサフェライ

トでは低磁場でのスピン由来強誘電性制御やエレクトロマグノン制御が報告されている

[50, 52, 57, 76, 77]。このようなヘキサフェライトでの柔軟なスピン構造変化によってエ

レクトロマグノンの特性の解明に迫れる可能性がある。実際に温度や磁場変化で様々な種

類のらせん磁気構造をとることが知られている [59, 83]、らせん磁性の周期、つまり磁気

変調ベクトル qm も磁場によって大きく変化させることができる。

本研究ではテラヘルツ時間領域分光法を用いて、Ba2Mg2Fe12O22 の各らせん相でのエ
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レクトロマグノンを調べた。エレクトロマグノンのスペクトルの不連続性は qm の変化を

伴う磁気相転移と明確な相関を現しており、巨大な磁気クロミズムにおける qm の重要な

役割を明らかにした。

4.1 Ba2Mg2Fe12O22の基礎的性質

結晶構造は常磁性相において R3̄m の中心対称の空間群に所属する。図 4.1に磁気構造

を示したが、ラージスピン (L) とスモールスピン (S) の二つのフェリ磁性スピンブロッ

クが [001] 方向に互い違いに積層した構造となる。195 K 以下では L と S スピンによる

らせん磁性が [001]方向に磁気波数ベクトル qm で発現する。偏光中性子散乱の先行研究

によって磁場中でいくつかのらせん磁気相が現れることが明らかになった (図 4.2)[59]。

Hdc⊥[001]の方向へ磁場をかけたとき、0.08 T以下の低磁場領域で c 軸に垂直方向へ少

し傾いた Longitudinal conical磁性となり、FE1という強誘電磁気構造となる。FE1は

qm=(0, 0, 0.59)のインコメンシュレイト (格子非整合)な磁気相である。30 Kにおいて

磁場を増加させていくとらせんスピン相が傾き、Transverse conicalの FE2’へ一次転移

的に磁気相転移する。FE2’は qm=(0, 0, 3/4)のコメンシュレイト (格子整合)な磁気相

である。さらに磁場を増加していくと FE2 相と共存して FE3 相が誘起される。FE2 と

FE3はどちらも qm=(0, 0, 3/2)のコメンシュレイトな磁気相であるが、スピン面の向き

が 90度異なるという違いがある。4 T以上ではらせん磁性成分は消滅し強誘電性は消滅

する。本測定では光学スペクトルと強いヒステリシスをもつスピン構造の間の関係を調べ

るため、サンプルは 0.5 T印加して 30 Kまで field-coolした。そののちテラヘルツのスペ

クトルを 0 Tから 4 Tまで増加させて測定した。これは先行研究である Ba2Mg2Fe12O22

の偏光中性子散乱の測定と同じ条件である [59]。

図 4.1 Ba2Mg2Fe12O22 の結晶構造と磁気構造
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図 4.2 Ba2Mg2Fe12O22 の温度磁気相図 [59]

4.2 エレクトロマグノンの偏光選択則と温度依存性

まずエレクトロマグノンの偏光選択則について説明する。図 4.4で示した 3つの偏光方

向についてそれぞれ吸収スペクトルを測定した。図 4.3(a-b) の光の電場を Eω⊥[001] と

したときは、Hω の向きに関わらず明確なピークが観測されなかった。一方図 4.4(c)の光

の電場を Eω||[001]とすると明確なピークが観測された。ここで 0.01 T、0.1 T、0.5 T、

4 Tの４つの大きさの外部磁場印加でのスペクトルを示した。ここで 0.01 Tと 0.1 Tと

0.5 Tのらせん磁性相でピークが出現し、4 Tのフェリ磁性相ではピークが見られなかっ

た。このエレクトロマグノンの偏光選択則はヘキサフェライトにおける先行研究の結果と

一致している [57]。先行研究において、エレクトロマグノンは常に [001]方向へ偏光して

おり、Eω⊥[001]ではエレクトロマグノンは発現しない。これらの偏光選択則の性質はエ

レクトロマグノンが磁気交換歪機構に由来していることを示している。

図 4.3(d-f) は Eω||[001]、Hω⊥[001] とし、磁場を 0.5 T に固定し温度依存性を測定し

た。測定は低温から高温へ上げて行った (図 4.2の縦方向への白線矢印)。温度を上げてい

くとエレクトロマグノンは減少とソフト化がらせん成分の減少によって起こる [57]。
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図 4.3 Ba2Mg2Fe12O22 での (a-c)偏光依存性 (d-f)温度依存性

図 4.4 偏光方向の模式図。
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4.3 エレクトロマグノンの磁場依存性

それではここで Ba2Mg2Fe12O22 におけるエレクトロマグノンの磁場依存性について説

明する。Ba2Mg2Fe12O22 は強い磁場履歴をもつため、中性子散乱によって磁気構造を調

べた先行研究と同じ磁場履歴で測定を行った (0.5 T印加して 30 Kに冷却) [59]。

まず始めに結果の全体像として、図 4.5の 30 Kにおけるエレクトロマグノンのカラー

プロットを説明する。赤色が強いエレクトロマグノンを示す。磁場を増加させていくとあ

る磁場点で一次転移的なエネルギーのとびがみられた。これは図 4.2と比べると磁気相転

移する点でエネルギー変化が起きていることがわかる。このようにエレクトロマグノンの

共鳴エネルギーと磁気構造の間に強い相関があることが考えられる。ここで FE1、FE2’、

FE2、FE3の各磁気相で発現するエレクトロマグノンのモードをそれぞれ EM1、EM2’、

EM2、EM3とする。この振る舞いを各磁場でのスペクトルを用いて詳しくみていく。

図 4.6は 30 Kで Eω||[001]、Hω⊥[001]としたときの各磁場でのスペクトルを表してい

る。実線が実際に実験で得られたスペクトルで、点線はローレンツ関数によってフィッテ

ングしたものである。まず図 4.6(a)を見ると、0.01 Tで 2.8 meV(EM1)にシングルピー

クが発現している。このとき磁気構造は FE1となる。磁場を増加させ 0.1 Tとすると (図

4.6(b))、3.2 meV(EM2’)にシングルピークが発現する。ここでの磁気相転移では格子非

整合である longitudinal conical(LC)の FE1から、格子整合の transverse conical(TC)

の FE2’へ磁気構造が変化する。この結果からエレクトロマグノンは各らせん相において

異なる共鳴エネルギーを持つことが示唆される。図 4.6(c)をみると 0.35 Tとなると、3.2

meV(EM2’) のピークと併せて高エネルギー側の 4.8 meV(EM3) にも共鳴が出現する。

0.35 Tでは FE3と FE2の共存相へ磁気相転移することによって qm が増加する。さらに

磁場を増加させ図 4.6(d)で示した 0.37 Tとなると、3.2 meV(EM2’)のピークが減少し、

高エネルギー側のピークが成長し新たに 5.2 meV(EM2)にピークが出現する。そして図

4.6(e)の 0.4 Tとなると 3.2 meV(EM2’)のピークはかなり小さくなり、4.8 meV(EM3)

と 5.2 meV(EM2)の高エネルギー側のピークが支配的となる。これらの結果は磁気相転

移がエレクトロマグノンのエネルギー変化に重要な役割を持つことを示唆している (図

4.5)。

図 4.2 の磁気構造と比べると一つの磁気構造に対し一つのエレクトロマグノンのモー

ドが存在すると考えられる。FE2と FE3の共存相ではダブルピーク構造となったが (図

4.6(e))、各ピークがどの磁気構造に対応するのか決めるために次節でスペクトラルウェイ

トを使って考察する。
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図 4.5 エレクトロマグノンのカラープロット

図 4.6 各磁場でのエレクトロマグノンのスペクトル
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4.4 EM2と EM3の帰属

共存相に存在する EM2と EM3の帰属を決定するためにスペクトラルウェイト (SW)

を計算した。SWは以下の式で計算した。

SW =

∫ 7meV

2meV

ε2(ω)ωdω,

ここで使った ε2(ω) は得られたスペクトルをローレンツ関数でフィッティングしたもの

を使用した。図 4.7(b)が SWの磁場依存性である。FE3(+FE2)へ相転移する点以上で、

黒は EM2’と EM2と EM3を足し合わせたものである。ここで磁場を増加させていくと

EM3が増加し EM2が減少する。この結果は中性子散乱の先行研究と一致している（FE3

の体積分率が磁場増加で増加し、FE2 は減少する) [59]。これらの結果から 4.8 meV の

モードを EM3、5.2 meVのモードを EM2とアサインした。

図 4.7 Ba2Mg2Fe12O22 の 30 Kにおける (a)磁化曲線、(b)スペクトラルウェイト
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4.5 議論

前節でエレクトロマグノンの共鳴エネルギーと磁気構造の間に強い相関関係があること

がわかったが、この起源について考察する。

らせん磁性相ではらせん磁性由来の強誘電性 P が発現する。この P は、i と j の隣り

合うスピンによるベクトルスピンカイラリティ (Si×Sj)を用いて P∝eij×(Si×Sj)で書

き表される。ここで eij は Si と Sj をつなぐ単位ベクトルである [16]。このベクトルス

ピンカイラリティの変化は電子遷移双極子モーメントを作り、その結果 1 meV以下の低

エネルギー領域に Goldstoneモードのエレクトロマグノンが発現する [27, 34]。この機構

に加えて、らせん磁性由来の多くのマルチフェロイクスが格子歪とカップルした交換相互

作用 Si · Sj によるエレクトロマグノンが発現する。例えば RMnO3 (R: レアアースイ

オン) [25, 84]、RMn2O5 [79]、CuO [65]、Y- [57, 58]と Z-type [85] ヘキサフェライト

などである。この交換歪機構のエレクトロマグノンはブリュリアンゾーンのゾーン端のマ

グノンであり、ヘキサフェライトでの L-と S-スピンブロックが互い違いに積層している

ような結晶格子の配列によってブリュリアンゾーンのセンターへ折り返される [29]。この

結果、エレクトロマグノンの偏光方向は結晶構造によって決定され、エレクトロマグノン

の共鳴エネルギーは内因的にギャップが開く。ヘキサフェライトにおいて、らせんスピン

面に対して独立なエレクトロマグノンの厳格な偏光選択則 (Eω||[001])は ES機構のエレ

クトロマグノンの強い証拠である [57]。Ba2Mg2Fe12O22 の非弾性中性子散乱の先行研究

はエレクトロマグノンのスピンダイナミクスがゾーン端のマグノンのモード、つまり隣り

合うスピンが逆位相に揺れるモードと一致していることを示している [62]。スピン構造の

変化はマグノンの分散を変化させる。その結果交換歪機構のエレクトロマグノンのエネル

ギーが変化すると考えられる。らせん磁気構造では様々なパラメーターが存在する。例

えばスピン構造のコーンアングルや、らせんの周期である qm や qm の向きなどである。

これらのいくつかを Ba2Mg2Fe12O22 の各らせん相に依存して変化させられることがで

きる。

今までにエレクトロマグノンの磁場効果についていくつかの議論がある。例えばらせん

磁性のコーンアングルが Ba2Mg2Fe12O22 の SWにスケールしているというものや [58]、

Z型ヘキサフェライトにおいてジャロシンスキ守谷相互作用が重要な役割を担っていると

いうもの [76] である。Ba2Mg2Fe12O22 におけるエレクトロマグノンの磁場効果を明ら

かにするために、0.35 Tの Transverse conical相 (FE2’+FE3+FE2)の磁気相転移に着

目する。ここでの相転移では qm が 3/4 から 3/2 へ飛ぶことで特徴づけられる (図 4.1、

図 4.5)。一方スピン面とコーンアングルはこの磁気相転移点においては変化しない。0.35

Tで磁化曲線に異常はほとんど見られず、コーンアングルはこの磁気相転移点では変化し
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ない。対照的に SWの黒い線 (図 4.7(b))を見ると、0.35 Tの磁気相転移点で急激な増加

が見られた。この結果より FE2’ から FE3 (+FE2) への転移で起こる qm の変化が SW

の増加の主な原因になっていると考えられる。

次にエレクトロマグノンのエネルギー変化を通常のゼーマンシフトによるエネル

ギー変化と比べる。図 4.5 で見られるように Ba2Mg2Fe12O22 ではエレクトロマグノ

ンに大きなエネルギー変化が起きている。この大きさは FE3 への磁気相転移において

1.6 meV である。次章での研究結果において 1.3 meV/T の巨大なエネルギーシフトが

Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 において観測された [77]。この大きさはマグノンのゼーマンシ

フト (0.12 meV/T) とくらべても非常に大きいことが分かる。また Z 型ヘキサフェライ

トで、ジャロシンスキ守谷相互作用がエレクトロマグノンの磁気クロミズムに寄与してい

るという報告があるが [76]、今回観測されたエレクトロマグノンの磁気クロミズムをジャ

ロシンスキ守谷相互作用で説明するのは難しい。図 4.5をみると qm の不連続変化を含む

磁気相転移が、エレクトロマグノンの共鳴エネルギーシフトの原因であることがわかり、

qm がエレクトロマグノンのスペクトルを特徴づける重要な要素であることがわかる。ま

た FE2 と FE3 は同じ qm の値をもつため、EM2 と EM3 のピークエネルギーが近い値

をもつ（∆E～0.4 meV)ことは上記の考察と矛盾しない。FE3では L-スピンは [001]に

垂直な面にあり、FE2では [001]を含む面に存在するが (図 4.1)、EM2と EM3のエネル

ギーの違いは L-と S-スピンの異方性で説明することができる。

4.6 結論

Y 型ヘキサフェライト Ba2Mg2Fe12O22 で磁気構造の逐次転移を利用してらせん磁性

相で発現するエレクトロマグノンの異常な磁場誘起光学応答を観測した。エレクトロマグ

ノンと磁気構造の間に強い相関があり、磁気変調ベクトル qm の大きさがエレクトロマグ

ノンのスペクトラルウェイトに重要な役割を担うことがわかった。このようなエレクトロ

マグノンの強い磁場効果は通常の磁気共鳴やフォノンや電子励起とは異なる振る舞いを示

す。最近の研究ではらせん磁性相で発現するエレクトロマグノンのテラヘルツ応答に光が

当てられている。らせんのピッチの制御が、外部磁場に敏感なエレクトロマグノンを利用

することで新しい光機能性につながり、マルチフェロイクスにおけるテラヘルツデバイス

につながる可能性を秘めている。
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第 5章

室温エレクトロマグノンの探索と巨
大な磁気クロミズム

マルチフェロイクスは磁性と強誘電性が強く結びついていることから、強誘電性の磁場

制御 [6, 50]や磁性の電場制御 [14, 86]が報告されている。このようなスピン秩序の変動

は常に電場成分を持つため、エレクトロマグノンが生じる。エレクトロマグノンは 2007

年に TbMnO3 で初めて報告され [25]、のちの研究でこのエレクトロマグノンは磁気交換

歪機構によるものとわかった。磁気交換歪機構のエレクトロマグノンは 1 THz付近の比

較的高い周波数をもち、強い振動子強度をもつという特徴がある。このような特徴からエ

レクトロマグノンはテラヘルツ帯での有力な素励起として注目されている。またエレクト

ロマグノンは磁気共鳴と比べても 100倍以上の強い振動子強度をもつため、エレクトロマ

グノンを介した効果的な光学効果や磁性制御が期待される。

しかしながらエレクトロマグノンの発現温度は研究開始当初極低温に限られており、将

来的な応用を考えると室温化が望まれていた。そんな中 2013年に Jonesらによってマル

チフェロイクス物質である CuO において 230 K でのエレクトロマグノンが報告された

[65]。しかし CuOでは室温でらせん磁性となるのは高圧化においてであり、室温化には

まだ課題が残る状況であった。

ここでエレクトロマグノンの室温化をするためにヘキサフェライト物質に注目した。ヘ

キサフェライトは強い ME 効果を示し [50]、また室温マルチフェロイクスが報告されて

いる数少ない物質の一つである [41, 55, 56, 87]。ヘキサフェライトにおいて Y型と Z型

においてエレクトロマグノンが報告されている [57, 58, 85]。第 4章では Y型ヘキサフェ

ライト Ba2Mg2Fe12O22 におけるエレクトロマグノンの基礎特性を説明したが、各磁気相

に対して一つのモードが発現し、磁場に対して大きなエネルギー変化がみられた。また Y

型ヘキサフェライトは様々ならせん磁性相を室温でもち、室温エレクトロマグノンを示す

可能性があり、さらには磁性の外場による柔軟な制御が可能となる。これらの理由から Y
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型ヘキサフェライトに注目し、エレクトロマグノンの室温化を目指した。

本研究において BaSrCo2Fe11AlO22 と Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 の二つの組成の Y型

ヘキサフェライトに着目した。

5.1 BaSrCo2Fe11AlO22の基礎特性

現在 Y 型ヘキサフェライトでは多結晶であるが Co を含んだ物質においてのみ室温で

ME 効果が報告されている [87]。図 5.1 は BaSrCo2Fe11AlO22 の分極の磁場依存性であ

るが分極と磁場が強く結びついているのがわかる。

図 5.1 BaSrCo2Fe11AlO22 での室温のME効果 [87]

結晶構造は図 5.2(a)のようになっており、二つのフェリ磁性ブロックが c 軸方向に 120

度ずつ回転しながら互い違いに積層している。磁気構造も 2つのフェリ磁性ブロックの互

い違いな積層構造で考えられる。図 5.2(b-d)のように Lスピンと Sスピンの二つのスピ

ンがらせん構造となることでらせん磁性となる。

中性子散乱の結果から単結晶の BaSrCo2Fe11AlO22 の磁気構造が確定された [88]。こ

こで BaSrCo2Fe11AlO22 の磁気構造を説明する。BaSrCo2Fe11AlO22 の磁気温度相図は

図 5.3のようになっている。それぞれ外部磁場の方向を c 軸に対して 90度変化させたと

きの相図である。ゼロ磁場での磁気構造は全て Alternating longitudinal conical(ALC)

であることが中性子散乱の結果からわかっている。ALC は図 5.2(b) のように L-スピン

が互い違いの方向を向いてらせんとなる磁気構造である。図 5.4(b) をみると Hdc//c に

おいて磁化が徐々に増加していくのがわかる。この磁化曲線より、Hdc//c の方向へ磁場

をかけていくと Longitudinal conical(LC) へ磁気相転移し、さらに磁場を印加していく

と徐々にコーンアングルが小さくなっていき最終的にフェリ磁性となることがわかる（図

5.3(a)）。磁場を印加すると 300 K以下では両相の間でヒステリシスがある。一方 Hdc⊥c

の方向へ磁場をかけると、図 5.4(b)より磁化にとびがみられある磁場を超えると飽和す
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る様子がみてとれる。この磁化曲線より、ALCが Transverse conical(TC)へ磁気相転移

し、最終的にはフェリ磁性となることがわかる。(図 5.3(b))[88]。また Hdc⊥c でも弱磁場

で ALCと TCの間でヒステリシスが存在することが明らかになっている [88]。

図 5.2 結晶構造と磁気構造 [77, 88]

図 5.3 BaSrCo2Fe11AlO22 の磁気相図 [77, 88]
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図 5.4 BaSrCo2Fe11AlO22 の磁気特性 (a) 磁化の温度依存性 (赤：Hdc//c、
黒:Hdc⊥c) (b)300K、200 K、100 K、5 Kの磁化曲線 (赤：Hdc//c、黒:Hdc⊥c) (c)ALC
と LCの磁気構造 [77]

5.2 BaSrCo2Fe11AlO22の偏光選択則

まず初めに偏光選択則を説明する。図 5.5に BaSrCo2Fe11AlO22 における各偏光方向

での吸収スペクトルを示した。3つのグラフを比較すると光の電場が c 軸に平行にしたと

きのみ明確なピークが発現した (図 5.5(a))。一方光の電場を c 軸に垂直とすると光の磁

場の方向によらずピークは発現しなかった (図 5.5(b-c))。この偏光選択則の結果は Y型

ヘキサフェライト Ba2Mg2Fe12O22 の先行研究や 4章の結果と一致しており [57]、交換歪

機構の特徴を示している。

以下本論文において観測されたエレクトロマグノン、用いたエレクトロマグノンは全て

この偏光選択則を満たす。
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図 5.5 BaSrCo2Fe11AlO22 での偏光依存性

5.3 BaSrCo2Fe11AlO22におけるエレクトロマグノン

5.3.1 室温エレクトロマグノンと磁気クロミズム

それでは室温での実験結果を説明する。図 5.6は BaSrCo2Fe11AlO22 における 200 K

と 300 Kのときの磁化曲線を表している。0 Tでは磁気構造は ALCとなっており、微小

磁場で磁化が立ち上がりこれは TCへの相転移を意味する。そののち磁化が徐々に増加し

ていき、これは TCのコーンが徐々に閉じることで c軸に垂直方向の磁化が増えるからで

ある。そして▲で磁化にキンク構造があり、これはフェリ磁性に磁気相転移したことを意

味する。

図 5.7(a)は 300 Kにおける各磁場のスペクトルを示している。磁場は Hdc⊥cとした。

ゼロ磁場で 3.5 meVに中心エネルギーを持つような吸収スペクトルが発現し、室温にお

いてエレクトロマグノンを観測するのに成功した。このとき磁気構造は ALCのらせん磁

性となっている。そののち磁場を増加させていくと ALCから LCへの磁気相転移に伴い
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中心エネルギーが 4 meVへ変化し、磁場の増大に伴い共鳴が減少し、4 Tではほとんど

共鳴が消失した。この振る舞いをカラープロットにしたものが図 5.7(b)である。これら

の結果は室温でらせんスピンに由来したエレクトロマグノンが存在すること、磁気相転移

を用いた磁気クロミズムが可能であることを示している。

図 5.6 BaSrCo2Fe11AlO22 の 200 Kと 300 Kの磁化曲線

図 5.7 BaSrCo2Fe11AlO22 の 300 Kにおける (a)エレクトロマグノンのスペクトル
　 (b)エレクトロマグノンのカラープロット

5.3.2 低温でのエレクトロマグノンの振る舞い

先ほど室温で得られた磁気クロミズムが観測されたが、200 Kの結果を用いて磁気構造

とエレクトロマグノンの関係を詳しく見ていく。

図 5.8(a)は Hdc⊥c、200 Kのエレクトロマグノンのスペクトルである。Field-coolし
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ゼロ磁場で磁気構造は TCとなっている。6 meVに中心エネルギーを持つエレクトロマ

グノンが観測された。図 5.8(a) をみると磁場をあげていくと徐々にエネルギーが低エネ

ルギー側にシフトしていく。そして 4 T 以上ではエレクトロマグノンは消失した。これ

らの結果はスピン構造がノンコリニアならせん磁気構造からコリニアなフェリ磁性となっ

たことで共鳴が消失したと考えられる。磁場印加で TC のコーンが徐々に閉じていきら

せん磁気成分が減少し共鳴強度が小さくなっていると考えられる。これらの振る舞いをカ

ラープロットにしたのが図 5.8(b)である。カラープロットをみると、0 Tで 6 meV付近

に出現したエレクトロマグノンが、磁場増加によって共鳴エネルギーが徐々に減少してい

く振る舞いがみられる。

図 5.8 BaSrCo2Fe11AlO22 の 200 Kにおける (a)エレクトロマグノンのスペクトル
　 (b)エレクトロマグノンのカラープロット

5.4 Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22の基礎特性

Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 の磁気温度相図は図 5.4のようになっている。ゼロ磁場、室

温では ALC となる。図 5.10(b) の磁化曲線をみると、Hdc//c のとき低磁場では磁化は

ほとんど増加せず、2 T付近で急激に増大する。そののち磁化が徐々に増加していったの

ち飽和する。これより、低磁場ではほとんどコーンが閉じた ALCとなっていることがわ

かる (図 5.10(c))。2 T付近で ALCから LCへ磁気相転移し徐々にコーンが閉じていき、

最終的にはコーンが完全に閉じたフェリ磁性となる。次に図 5.10(b)の Hdc⊥c をみると、

低磁場で磁化にとびがみられたあと徐々に増加していき 4 T付近で磁化がとび飽和する。

これは低磁場で磁場が ALCから TCへ磁気相転移し、TCになると徐々にコーンが閉じ

ていき、4 T付近でフェリ磁性に磁気相転移することを示唆している。
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図 5.9 Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 の磁気相図 [77]

図 5.10 Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 の磁気特性 (a) 磁化の温度依存性 (赤：Hdc//c、
黒:Hdc⊥c) (b)300K、200 K、100 K、5 Kの磁化曲線 (赤：Hdc//c、黒:Hdc⊥c) (c)ALC
と LCの磁気構造 [77]
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5.5 Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22の偏光選択則

Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 の偏光依存性を見ていく。図 5.11は光の偏光を Eω//c とし

たときと、Eω⊥c としたときの吸収スペクトルである。図 5.11(a)をみると磁場中で明確

なピークが観測された。一方図 5.11(b)ではピークは観測されず高周波でのフォノンの裾

がみられた。この偏光選択則は 5.2の BaSrCo2Fe11AlO22 の偏光選択則と一致しており、

Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 でも交換歪機構の特徴を示している。

図 5.11 (a)Eω//c、Hω⊥c のスペクトル (b)Eω⊥c、Hω//c のスペクトル

5.6 Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22におけるエレクトロマグノン

次に Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 のエレクトロマグノンの結果を説明する。

Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 においても図 5.15 と図 5.20 に示すように室温でエレク

トロマグノンが観測された。しかしながら Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 においてはゼロ磁場

で ALC（らせん磁性）となるにも関わらずエレクトロマグノンが観測されなかった。以

下で磁場印加方向を c 軸に対し平行と垂直にしたときの 2つの場合にわけ詳しく説明、考

察していく。

5.6.1 磁場中でのエレクトロマグノンの振る舞い (Hdc//c)

Hdc//c としたときのエレクトロマグノンの磁場中での振る舞いを説明する。まず図

5.12の磁化曲線 (Hdc//c)をみると、200 K、300 Kともに 2 T付近で磁化が急峻に立ち
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上がる。これは ALCから LCへ磁気構造相転移したことによる。そののち磁化が徐々に

増加していき、これは磁気構造のコーンが徐々に閉じていくことを現す。そして最終的に

コーンが完全に閉じることで FMとなる。

図 5.13は Hdc//cのときのエレクトロマグノンのスペクトルである。図 5.13(a)が 0 T

から 2.05 Tまでの低磁場側のスペクトルを現し、図 5.13(b)が 2.05 Tから 7 Tまでの高

磁場側のスペクトルを現す。図 5.13(a)をみると 0 Tの ALC相では明なピーク構造が見

られなった。これについてはあとで考察する。しかし磁場を増加していくと 1.95 Tから

ピーク構造が現れ始め、1.97 Tで急激にピークが立ち上がり 2.05 Tで最大となるまで共

鳴が増大していく。図 5.13(b)をみると、2.05 T以降は共鳴エネルギーが低エネルギー側

へシフトしていきながら (4 meV(2.05 T)から 2.5 meV(3 T))共鳴が減少していく。そし

て 4 T 以上ではエレクトロマグノンは消失した。これらの振る舞いをカラープロットへ

まとめたのが図 5.14である。図 5.14をみると 2 T付近で ALCから LCへの磁気相転移

に伴い急激にエレクトロマグノンが発現しているのがわかる。この結果は巨大な磁気クロ

ミズムへつながる磁気相転移を利用したエレクトロマグノンオンオフ制御を実現したと考

えられる。

またこの振る舞いは 300 Kでも同様にみられた（図 5.15)。0 Tでは共鳴ピークはない

が、磁場を増加させていくと 2 T付近での ALCから LCへの磁気相転移に伴い、3 meV

付近にエレクトロマグノンのピークが現れる。このエレクトロマグノンのピークは 2.5 T

で最大となり、さらに磁場を印加するとピークの大きさが減少し、共鳴エネルギーも低エ

ネルギー側へシフトしていく。そして 4 T以上では共鳴は消滅する。図 5.16をみると 2

T付近の ALCから LCの磁気相転移に伴いエレクトロマグノンが急激に出現する様子が

みられる。この結果より室温においても磁気相転移を利用したエレクトロマグノン制御を

実現することに成功した。

図 5.12 Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 の Hdc//cにおける磁化曲線
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図 5.13 Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 の 200 K(Hdc//c)におけるエレクトロマグノンのスペクトル

図 5.14 Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 の 200 K(Hdc//c)におけるエレクトロマグノンの
カラープロット
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図 5.15 Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 の 300 K(Hdc//c)におけるエレクトロマグノンのスペクトル

図 5.16 Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 の 200 K(Hdc//c)におけるエレクトロマグノンの
カラープロット

5.6.2 磁場中でのエレクトロマグノンの振る舞い (Hdc⊥c)

次に磁場を Hdc⊥c としたときの結果を説明する。c 軸に垂直に微小磁場を印加すると

すぐに ALCから TCへ磁気相転移する (図 5.17)。図 5.17の磁化曲線をみると TCに磁

気相転移したのち、磁場を増大させていくと磁化が単調に増加していく。これはらせん磁

気構造のコーンが徐々に閉じていくことでおきる。そして▲で磁化曲線にキンク構造がみ

られ、これは TCから FMへ磁気相転移したことを示している。

まず図 5.18 の 200 K の結果を見ると、先ほどと同様に 0 T では共鳴は見られなかっ
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たが磁場を増加させていくと徐々にピークが成長し、3.8 Tで最大となる。ここで特徴的

なのがエレクトロマグノンの共鳴エネルギーが顕著に変化する点である。1 T のときに

2 meVだったのが 3.8 Tでは 5 meVとなり、磁場を印加することで連続的に増加する。

図 5.18(b) は 3.8 T 以上の磁場における各スペクトルを表しているが、4 T 以上で急激

にピークが減少していく。これは TCから FM への磁気相転移に伴い、らせん成分が消

失するからと考えられる。そして 5 T 以上では共鳴は消失する。これらの振る舞いをカ

ラープロットにしたのが図 5.19である。このカラープロットをみるとエネルギーが顕著

に変化している様子がわかる。

この振る舞いは 300 Kでも同様に観測された。図 5.20をみると、磁場印加によってエ

レクトロマグノンの共鳴エネルギーは徐々に高エネルギー側へシフトしていき 3.8 Tで最

大となる。さらに磁場を増加させていくとエレクトロマグノンによる共鳴は急速に小さく

なっていき 5 T以上では共鳴は消失した。図 5.21のカラープロットをみると 300 Kでも

顕著な磁気クロミズムが見られることがわかる。

図 5.17 Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 の Hdc⊥c における磁化曲線
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図 5.18 Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 の 200 K(Hdc⊥c)におけるエレクトロマグノンのスペクトル

図 5.19 Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 の 200 K(Hdc⊥c)におけるエレクトロマグノンの
カラープロット
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図 5.20 Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 の 300 K(Hdc⊥c)におけるエレクトロマグノンのスペクトル

図 5.21 Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 の 300 K(Hdc⊥c)におけるエレクトロマグノンの
カラープロット

5.7 議論

以上の結果は室温も含め共鳴エネルギーとエレクトロマグノン共鳴の大きさの磁場制御

に成功したことを示している。

それではここで 4.4.1 節で記述した、Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 の 0 T における ALC

相で明確なピーク構造が見えなかった理由について考察する。図 5.7 に示したように

BaSrCo2Fe11AlO22 では ALC 相で明確なエレクトロマグノン共鳴によるピークが観測
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された。これは ALC のらせん磁性成分によって電場活性なモードが励起されたことに

よると考えられる。一方 Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 の ALC相でピークが発現しなかった

のはらせん磁性成分がほとんどないことによると考えられる。これはすなわち ALC の

コーンがほとんど閉じていることを示す (図 5.10(c))。これらの結果はらせんスピン成分

がエレクトロマグノンには重要な役割をはたしているを示している。実際に図 5.10(b)の

Hdc//c での磁化曲線をみると低磁場領域で磁化がほぼゼロとなっている。これは磁場に

垂直ならせんスピン成分が小さいことを示している。

次にエレクトロマグノンのスペクトラルウェイト (SW) について考察する。この SW

はエレクトロマグノンの磁場依存性を明確に表している。SWは 1.6 meVから 7 meVま

で ε0ε2ω の積分値を、光学フォノンの低エネルギー側への裾を引いた後に計算した値で

ある。計算式は下のようにした。

∆SW =

∫ 7meV

1.6meV

ε0ε2(ω)ωdω,

ここで ε2 はフォノンの裾を引いたエレクトロマグノンのスペクトルである。図

5.22 は BaSrCo2Fe11AlO22 と Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 の 200 K と 300 K のと

きの SW の磁場依存性を現している。黒が BaSrCo2Fe11AlO22 の (Hdc⊥c)、青が

Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 の (Hdc//c)、赤が Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 の (Hdc⊥c) の

SW を表している。まず各振る舞いを説明する。Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 の Hdc//c

の結果をみると 2 T で LC へ磁気相転移したのに伴い ∆SW が急激に大きくなってい

る。これは Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 の Hdc⊥c のときの結果と比べると、Hdc⊥c では

TC 相において磁場印加で連続的に ∆SW が増加するのと対照的な振る舞いである。

BaSrCo2Fe11AlO22 では 200 K、300 Kともに 1 Tから ∆SWが単調に減少する振る舞

いとなった。次に ∆SWの大きさを説明する。まず図 5.22(a) の 200 K の結果をみると

Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 の Hdc⊥c において ∆SW の最大値が BaSrCo2Fe11AlO22 の

最大値と同程度の大きさとなる。一方 Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 の Hdc//c の最大値は

BaSrCo2Fe11AlO22 や Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 の Hdc⊥c のときと比べて半分程度と

なった。図 5.22(b)をみると 300 Kで各 ∆SWの値の差が小さくなった。

Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 におけるエレクトロマグノンのエネルギーの強い磁場依存性

は、図 5.14と図 5.19のカラープロットでわかるように LC相と TC相で観測された。図

5.19をみると、200 Kにおける TC相での共鳴エネルギーの磁場勾配は＋ 1.3 meV/T(1

Tから 3 T)である。図 5.14をみると、200 Kにおける LC相での共鳴エネルギーの磁場

勾配は－ 1.2 meV/T(2 Tから 3 T)である。これらの磁場によるエネルギーシフトはマ

グノンのゼーマンシフト (µBg=0.116 meV/T, µB はボーア磁子、g=2は g 因子)と比べ

て顕著に大きい。今回のエレクトロマグノンはブリュリアンゾーンのゾーン端のモードな

ので、マグノンの分散の変化がエレクトロマグノンの共鳴エネルギーの変化に大きく寄与
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していると考えられる。Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 において、外部磁場によるスピン構造

の連続的な変化がマグノンを変化させ、エレクトロマグノンのエネルギーシフトを引き起

こしている。ここで考えられる磁気構造の変化としてらせん磁性の磁気変調ベクトルであ

る qm が挙げられる。第 4章で、エレクトロマグノンのエネルギーが qm に強く依存して

いることを明らかにした。更に Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 では Hdc⊥c(図 5.19)の印加に

より qm が連続的に増加するため、エレクトロマグノンのエネルギーが高エネルギー側へ

シフトしていると考えられる。Y型ヘキサフェライトにおいて中性子散乱によって qm の

温度による連続的な値が報告されている [61, 83, 88]。また Ba2Mg2Fe12O22 において中

性子散乱によって qm の磁場による変化も報告されている [59]。このような Y 型ヘキサ

フェライトにおける柔軟な qm の変化が、本研究で示したようなエレクトロマグノンの磁

場制御に重要な役割を担っていると考えられる。一方で BaSrCo2Fe11AlO22 の TC相に

おいてエレクトロマグノンのエネルギーがほとんど磁場変化しなかったのは (図 5.7(b)、

図 5.8(b))、TC相において qm=1.5にロックされているからと考えられる。

図 5.22 BaSrCo2Fe11AlO22 と Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 の SW (a)200 K (b)300 K

5.8 結論

Y 型ヘキサフェライトの BaSrCo2Fe11AlO22 と Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 の二つの

物質において、室温も含めらせん磁性相で ES 機構のエレクトロマグノンを観測した。

BaSrCo2Fe11AlO22 においてはゼロ磁場においても強いエレクトロマグノン共鳴を観測

した。このエレクトロマグノンは磁場印加によって磁気構造が FM となると消滅した。

Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 においては ALCから LCへの磁気相転移に伴って巨大な磁気
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クロミズムが観測された。Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 の LC相や TC相でエレクトロマグ

ノンの共鳴エネルギーや強度の大きな磁場依存性が観測され、テラヘルツ吸収の磁場によ

る効果的な磁場制御が実現した。この強いエレクトロマグノン共鳴や顕著な磁場依存性は

柔軟なヘリカルスピン構造の変化によるものと考えられる。室温を含めて磁場によってテ

ラヘルツ光の吸収を制御できるため Y型ヘキサフェライトの幅広い帯域での吸収材への

応用が今後期待される。
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エレクトロマグノンによる巨大ファ
ラデー回転

第 4 章で室温エレクトロマグノンを、第 5 章でエレクトロマグノンの基礎特性を説明

した。研究開始当初はエレクトロマグノンは低温に限られていたが近年我々の研究も含め

いくつかのグループで室温エレクトロマグノンが報告されている [76, 77, 89]。エレクト

ロマグノンは磁気共鳴に比べて非常に大きい振動子強度をもちテラヘルツ帯の有力な素励

起として注目されていたが、室温化されたことでさらに応用化の観点からも注目されてい

る。また外場によってエレクトロマグノンのエネルギーを敏感に変化させられることから

も新しい光機能性が期待される。これらの観点から振動子強度の大きい磁気交換歪機構の

エレクトロマグノンをもちいた様々な光学効果 (方向二色性、ファラデー効果、自然旋光

性)の実現を目指した。

本研究ではファラデー効果に着目して交換歪機構の巨大なエレクトロマグノンを用いた

光機能性の探索を行った。ファラデー効果はマイクロ波領域でアイソレーターに応用され

ており、基礎的な光学効果の一つである。

エレクトロマグノンの振る舞いや磁気構造が詳しく調べられている Y型ヘキサフェラ

イト Ba2Mg2Fe12O22 を用いてファラデー効果の観測を目指した。

6.1 測定配置と得られる誘電率テンソル

まず始めに測定配置と得られる誘電率テンソルの関係について説明する。Y 型ヘキサ

フェライトは光学異方性が大きく (c 面は等方的)、図 6.1に示したように c 軸方向と c 面

内で屈折率に大きな差があり複屈折が生じる。この複屈折も同様に偏光を回す効果があ

り、ファラデー効果で回った偏光と干渉を起こしてしまう。このため回転角は物理的な意

味をもたないため直接誘電率テンソルを求めた。
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図 6.1 Ba2Mg2Fe12O22 における屈折率の違い

誘電率テンソルは

ε̃ =

 εaa εab εac
εba εbb εbc
εca εcb εcc


のように書き表される。

図 6.2 のように今回は c 軸に平行と垂直にそれぞれ磁場を印加したときの測定を行っ

た。それぞれの磁気構造が Transverse conical(TC) と Longitudinal conical(LC) であ

る。そのため二つの磁場方向で分けて考える。

c軸に垂直に磁場を印加したときは (磁気構造：TC)

ε̃ =

(
εaa iεac

−iεac εcc

)
となり、3 × 3の行列では

ε̃ =

 εaa 0 iεac
0 εbb 0

−iεca 0 εcc


となる。

一方 c軸に平行に磁場を印加したときは (磁気構造：LC)

ε̃ =

(
εaa iεab

−iεab εbb

)
となり、3 × 3の行列では

ε̃ =

 εaa iεab 0
−iεab εbb 0
0 0 εcc


となる。ここで Y型ヘキサフェライトにおいては

εaa = εbb
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である。

これより今回は εaa、εcc、εab、εac の 4つの独立な誘電率テンソルの成分が存在する。

全ての誘電率テンソルを得るために図 6.2にあらわされる配置で測定を行った。まず偏光

方向はエレクトロマグノンが活性な Eω//c とエレクトロマグノンが不活性な Eω⊥c(ac-

plane、c-plane)の 3方向である。外部磁場は光の進行方向に対し平行となるファラデー

配置であるので、Eω//c と ac 面に入射させた Eω⊥c において磁気構造は TC となり c

面に入射させた Eω⊥c ときは LCとなる。この 3つの偏光方向においてワイヤーグリッ

ドを平行にした平行配置と、ワイヤーグリッドを垂直にしたクロスニコル配置をとった。

偏光回転が起きたときパラレル配置では入射光に対し平行な成分が、クロスニコル配置で

は垂直な成分が測定できる。クロスニコル配置において磁場を反転させた波形を反対称化

することで、ファラデー効果による偏光回転成分を求めた。各測定配置において実際に得

られた波形は図 6.3のようになっている。

これらの波形から解析した誘電率テンソルの 4つの成分のスペクトルは図 6.4のように

なる。ここで対角項の εcc がエレクトロマグノンを表し、非対角項の εac が旋光性を表し

ている。次節で説明するが今回 εac で観測されたのはファラデー効果である。観測された

ファラデー効果とエレクトロマグノンの関係を詳しくみていく。

図 6.2 各実験配置と磁気構造
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図 6.3 各実験配置での電場波形

図 6.4 得られる独立な 4つの誘電率テンソル成分の実部と虚部のスペクトル

6.2 観測された旋光性の考察

それではまず始めに観測された旋光性の起源について考察する。図 6.5 は非対角項の

εac と εca の実部 (上段)と虚部 (下段)のスペクトルをそれぞれ表している。温度は 30 K

で外部磁場の大きさは 0.2 Tのときのものである。これをみると実部と虚部ともに反対称



6.3 誘電率テンソル-磁場依存性- 89

なスペクトルとなっておりこれはファラデー効果によるものであることを示している。

図 6.5 誘電率テンソルの非対角項のスペクトル

6.3 誘電率テンソル-磁場依存性-

まず始めに誘電率テンソルの磁場依存性を見ていく。図 6.6 において白い破線上を

上げ過程において測定した。赤い点は図 6.7 に載せた磁場点を示している。第 4 章で

Ba2Mg2Fe12O22 において得られた研究結果よりエレクトロマグノンの振る舞いとファラ

デー効果を比べる。

図 6.7にエレクトロマグノンの寄与がある誘電率テンソル成分の εcc と εac の実部と虚

部を示した。上段が実部、下段が虚部を表している。ここで対角項の Im[εcc]はエレクト

ロマグノンによる吸収を表す。非対角項の Re[εac]は偏光回転を表し、Im[εac]はファラ

デー効果による円二色性を表す。

図 6.7の Im[εcc]をみると FE1である 0.03 Tと 0.06 Tでは 2.5 meV付近にエレクト

ロマグノン共鳴が発現するが、Im[εac]はほとんどゼロであり大きなファラデー効果は起
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きていない。ここで磁場を FE2’である 0.2 Tとなるとエレクトロマグノン共鳴と同じエ

ネルギーで Im[εac]にシャープなピークが発現し巨大なファラデー効果が観測された。磁

場を上げ FE3相の 0.8 Tとなるとエレクトロマグノンの共鳴が 5 meVへ変化するのと同

様に、Im[εac]も 5 meV付近に大きな円二色性が現れた。更に磁場を上げていくとエレク

トロマグノンの共鳴が減少するのに伴い Im[εac]のピークも減少していった。

エレクトロマグノンの共鳴と同じエネルギーでファラデー効果が起きていることから、

このファラデー効果がエレクトロマグノンによって増強されたものであると考えることが

できる。また通常のファラデー効果であれば磁化の大きさに比例して効果も大きくなる

が、今回磁場を上げていったときエレクトロマグノンの共鳴が減少するのに伴いファラ

デー効果も減少したのでこのことからも磁化ではなくエレクトロマグノンによって巨大な

ファラデー効果が発現していると考えられる。

ここで磁場を 4 T まであげたときの結果をみるとエレクトロマグノンの共鳴は消滅し

ているが非対角項をみるとファラデー効果がまだ起きているのがわかる。高周波成分は電

子励起やフォノンによるファラデー効果のすそで、低周波成分は磁気共鳴の高周波側のす

そであると考えられる。

図 6.6 白い破線上を上げ過程で測定した。赤い丸は図 6.7に載せたデータ点を示している [59]。
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図 6.7 30 Kでの εcc と εac の実部と虚部の磁場依存性

この結果において驚くべき点は FE1から FE2’へ磁気相転移したところでファラデー

効果が急激に増強された点である。図 6.8は FE1である 0.03 Tと FE2’の 0.2 Tのエレ

クトロマグノンと円二色性のスペクトルである。図 6.8の左図をみると 0.03 Tと 0.2 T

でエレクトロマグノンのシャープなピークが発現しているのがわかる。一方図 6.8の右図

をみると 0.03 Tではほとんどゼロであった円二色性が 0.2 Tになるとシャープなピーク

が発現する。

図 6.8は誘電率テンソルの対角項、非対角項の虚部を表している。上段の黒いスペクト

ルが 0.03 Tを、下段の赤いスペクトルが 0.2 Tのものである。図 6.8の左図は対角項の

虚部でエレクトロマグノンのスペクトルであるが共鳴強度に大きな変化はない。しかし図

6.8の右図の非対角項の虚部つまり円二色性のスペクトルを見ると、0.03 Tでほぼゼロで
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あったスペクトルが 0.2 Tで急激に大きくなっている。FE1は格子非整合相であり FE2’

は格子整合相である。この磁気構造に由来してファラデー効果については次節で詳しく考

察する。

図 6.8 図 6.7における 0.03 Tと 0.2 Tの拡大図

次にエレクトロマグノンの寄与がない εaa と εab の実部と虚部のスペクトルを見てい

く。まず図 6.9において対角項である εaa の虚部を見てみるとほぼゼロとなり共鳴は現れ

ていない。一方非対角項を見てみると実部、虚部共に低エネルギー側に値の増大が見られ

る。これは低エネルギー側にある磁気共鳴が磁場を印加により高エネルギー側へシフトし

て偏光回転が起きていると考えられる。低エネルギー側でファラデー効果が生じたが図

6.7の非対角項虚部のようにエレクトロマグノンの共鳴領域 (3～6 meV)に明確なピーク

はどの磁場においても現れなかった。このことからもエレクトロマグノンがファラデー効

果を増大させていることがわかる。
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図 6.9 30 Kでの εaa と εab の実部と虚部の温度依存性

6.4 ファラデー効果と磁気構造の相関

先ほどファラデー効果の磁場依存性をみたが、FE2’に磁気相転移する点で急に大きく

なる結果が観測された。ここでは観測されたファラデー効果の磁場効果を磁気構造と比べ

ることで考察していく。

図 6.10(b) は 30 K における Hdc⊥c のときの磁化曲線である。通常のファラデー効

果は磁化に比例して増加していくので、この磁化の大きさで規格化して考えていく。図

6.11(a)は Im[εcc](エレクトロマグノンのピーク値)と Im[εca](非対角項のピーク値)の磁

場依存性を表している。Im[εca]をみると 0.15 T付近で急激に増大しているのがわかる。

0.2 Tで最大となったのち磁場を上げていくと徐々に減少していく。
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次に図 6.11(b)を説明する。こちらは円二色性 (CD)で、今回観測されたファラデー効

果がエレクトロマグノンに起因するものなので、

CD =
Im[εac]

Im[εcc]

のように定義する。図 6.11(b)も 0.15 Tで急激に大きくなっているのが分かる。そのの

ち磁場を上げていくとおよそ横ばいの値をとる。

次に図 6.11(c)について見ていく。通常ファラデー効果は磁化の大きさに比例するので

(2.5.1節)、磁化を用いて下記のように規格化しプロットした。

CD

Magnetization

ここで通常のファラデー効果であればこの値は、図 6.12のように磁場に対して定数とな

る。図 6.11(c)をみると FE1相ではほとんどゼロとなっているが、FE2’相へ磁気相転移

すると急激に値が大きくなり不連続的な飛びが見られた。そののち磁場を上げていくと

FE2’から FE2+FE3への相転移点では特に異常は見られず、一定の値となった。この結

果より今回観測されたファラデー効果が、従来のものと異なる増強機構をもつと考えら

れる。

図 6.10 (a)Ba2Mg2Fe12O22 の磁気相図 [59] (b)30 Kにおける磁化曲線 (Hdc⊥c)。
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図 6.11 30 Kにおける (a)Im[εcc]と Im[εca] (b)円二色性 (c)円二色性/磁化

図 6.12 従来の磁化で規格化した円二色性

今回観測された異常なファラデー効果の増強が何に起因して起きているか磁気構造や
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エレクトロマグノンと対応させて考察する。Ba2Mg2Fe12O22 では 30 Kで磁場を印加し

ていくとらせん相では FE1 から FE2’、FE2’ から FE3(+FE2) という 2 つの磁気相転

移が存在する。まず図 6.15のエレクトロマグノンの振る舞いをみる。エレクトロマグノ

ンは磁気相転移に伴い共鳴エネルギが不連続的に変化し、特に FE2’ から FE3(+FE2)

への相転移点で大きなエネルギーのとびがみられる。ここで図 6.18 をみると FE2’ から

FE3(+FE2) への磁気相転移では、ファラデー効果に特に変化は見られなかった。一方

FE1から FE2’への磁気相転移を見てみると、エレクトロマグノンの変化は小さいのに対

し、ファラデー効果には著しい増加が見られた。この結果からエレクトロマグノンのエネ

ルギー変化ではなく他の要因でファラデー効果の増強が起こっていると考えられる。

図 6.13 の磁気構造をみていく。FE1 と FE2’、FE3(+FE2) の違いを考えたとき、磁

気波数に顕著な違いがある。FE1では磁気波数が 0.59と格子非整合の値をとるのに対し

て、FE2’や FE3では 3/4または 3/2という格子整合の値をとる。図 6.18において、格

子非整合相から格子整合相への磁気相転移で著しい増強が起きていることがわかる。

図 6.13 Ba2Mg2Fe12O22 の磁気構造と磁気波数
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図 6.14 30 Kにおける円二色性/磁化と磁気構造の関係

図 6.15 Ba2Mg2Fe12O22 の 30 Kにおけるエレクトロマグノンのカラープロット

このように格子整合条件がファラデー効果の増強に起因していることが考えられるが、

先行研究において格子整合条件に着目したものを紹介する。図 6.16 は YMn2O5 でエレ

クトロマグノンを用いた方向二色性の研究である [90]。交換歪機構のエレクトロマグノン

はゾーン端の格子整合の波数をもつ。さらに一般的には磁場活性は有しない。一方で振動

磁場に活性なマグノンは q=0もしくは q=qm の波数をもつモードである。先行研究では

エレクトロマグノンにおける電気磁気光学効果を観測しており、これはエレクトロマグノ

ンが電場活性かつ磁場活性であることを示している [90]。磁気波数が格子非整合の場合に

はエレクトロマグノンと磁場活性のモードとの間にはカップリングが存在しない。一方で

磁気波数が格子整合の場合には両者のカップリングが存在しうる。このような理由で格子
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整合相で観測された巨大な方向二色性が説明されている。

図 6.16 YMn2O5 での方向二色性 [90]

本研究でも類似した状況が生じていると考えられる。よく知られているように磁場活性

な磁気共鳴は巨大なファラデー効果を示し、特にマイクロ波帯に観測されている。一方で

交換歪機構に由来したエレクトロマグノンは格子非整合相では電場活性のみをもつ励起で

ある。磁気波数が格子整合にロックすると両者のカップリングが許されるので、エレクト

ロマグノンに磁場活性な成分が生じうる。光学効果は磁場活性、電場活性が共存するとき

には、ε と µ の積で書き表せる。本研究で観測した格子整合相でのファラデー効果の著

しい増強は、エレクトロマグノンが電気磁気活性となることで引き起こされると考えら

れる。

通常ファラデー効果は磁化に比例した効果であると考えられているが、らせんスピンが

持ちうる磁気波数という自由度によって大きく変化しうることを示したものであり、マル

チフェロイクスのもつ新しい光機能性であると位置づけることができる。

6.5 ファラデー効果の大きさの評価

最後に本研究で観測されたファラデー効果の大きさを評価する。図 6.17(a)(b) は Bi

ドープ YIG の可視光領域における誘電率テンソルの対角項、非対角項を表わしている。

ここから円二色性を見積ると～1％となる。一方本研究の Ba2Mg2Fe12O22 のテラヘルツ

領域での円二色性を見積もると、～4％の大きさとなる。このように大きなファラデー効

果をもつ Biドープ YIGと比べても、Ba2Mg2Fe12O22 で観測されたファラデー効果は非

常に大きいものであることがわかる。
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図 6.17 (a)(b)Bi ドープ YIG の円二色性 [38] (c)(d)Ba2Mg2Fe12O22 の円二色性

(30 K、0.2 T)

6.6 結論

エレクトロマグノンによる巨大なファラデー効果の実現
エレクトロマグノンによってテラヘルツ帯に巨大なファラデー効果が発現した。誘電率テ

ンソルの各成分を解析したところファラデー効果を示す非対角項の虚部 (Im[εac])はエレ

クトロマグノンと同じ共鳴エネルギーにピークをもつスペクトルとなり、エレクトロマグ

ノンのエネルギーが変化するとファラデー効果も同様に変化した。また磁場を上げていき

エレクトロマグノンによる共鳴が減少するとファラデー効果も同様に減少する振る舞いが

見られ、エレクトロマグノンによってファラデー効果が増強されていることがわかった。

格子整合相で著しいファラデー効果増大の観測
この Ba2Mg2Fe12O22 で発現したファラデー効果の起源を調べるためにエレクトロマグ

ノンの強度と磁化の大きさの相関について解析を行った。円二色性を磁化で規格化する

と従来のファラデー効果であれば磁場の大きさに対して定数となるが、今回の結果では

FE1から FE2’へ磁気相転移するところでファラデー効果が著しく強められていることが

わかった。磁気構造やエレクトロマグノンとの関係を詳しく調べたところ、磁気波数の格
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子整合条件が今回のファラデー効果増強に大きな役割を担っていることがわかった。

図 6.18 30 Kにおける円二色性/磁化と磁気構造の関係

6.7 付録 (誘電率テンソル-温度依存性-)

付録として誘電率テンソルの温度依存性追加する。6.3節では 30 Kでの磁場依存性を

とることで各エレクトロマグノンのモードとファラデー効果の対応を詳しく考察したが、

6.4節では図 6.19の白い破線上を測定することで FE2と FE3でファラデー効果に違いが

ないか調べた。具体的には FE2と FE3は図 4.1に示してあるようにスピン面が 90度異

なるという違いがあり、エレクトロマグノンでは異方性として共鳴ピークに差が生じた。

ファラデー効果ではこのスピン面の違いが光の回転方向に違いがでてくるのか、エレクト

ロマグノン共鳴と同様にファラデー効果の発現エネルギーにも差が出るのかを調べるのが

主な目的である。

図 6.19に測定ラインを示した。赤い丸で示した磁場点を図 6.20にまとめた。50 K以

下では吸収が大きく解析ができなかった。
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図 6.19 磁場を 0.5 T に固定した白い破線上を上げ過程で測定した。赤い丸は図 6.7
に載せたデータ点を示している [59]。

図 6.20 に誘電率テンソル実部と虚部の温度依存性を示した。まず対角項の虚部の

Im[εcc] のエレクトロマグノンのスペクトルをみると 50 K で 5 meV 付近にピークが発

現し、温度の増加すると共鳴が減少していく。Im[εcc] の 50 K のスペクトルをみると 5

meV付近にピークが発現しエレクトロマグノン共鳴によってファラデー効果が起きてい

ると考えられる。またエレクトロマグノン共鳴は EM2と EM3が混ざっていると考えら

れ、ファラデー効果も 4.7 meV 付近のメインピークに加え 5 meV 付近にもピークがあ

り、各モードでファラデー効果が起きていると考えられる。FE2と FE3で光の回転方向

は今回の結果では同方向であると考えられる。温度が 70 Kになるとエレクトロマグノン

の共鳴が減少するのに伴いファラデー効果も減少した。80 K以上となると Im[εac]スペ

クトルはブロードとなった。ここで低周波側でファラデー効果が増加しているがこれは磁

気共鳴のすそであると考えられる。
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図 6.20 0.5 Tでの εcc と εac の実部と虚部の温度依存性
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第 7章

テラヘルツ電場によるエレクトロマ
グノンを介した磁化制御

Y型ヘキサフェライトでは非常に大きなエレクトロマグノン共鳴（磁気共鳴の 100倍の

振動子強度)が報告されており [57, 58]、さらには第 4章における Y型ヘキサフェライト

では室温でエレクトロマグノンの共鳴が発見されたことから [76, 77, 89]、テラヘルツ帯

の新しい機能性の開拓が期待できる。

光による磁性の制御は長年非常に注目されているテーマである。光の磁場成分で磁性を

制御しようと思うと、スピンモーメントとの相互作用が小さく効率が悪いという問題があ

る。そこで近年光電場による磁性の制御の探索が盛んに行われている。光を使った磁化制

御の先行研究としては、Y型ヘキサフェライトにおいて、レーザー照射による昇温を利用

したマグノン生成や [63]、逆ファラデー効果や逆コットンムートン効果を利用した光電場

による異方性変調や [91, 92]、電子励起を利用した異方性の変調 [64]などが報告されてい

る。このように多くの場合電子励起や熱などの間接的なプロセスをへて相転移点近傍での

み磁性の制御を実現している一方、エレクトロマグノンを用いることでより効果的な磁性

の制御の可能性がある。そこで高強度電場をもつテラヘルツ光でエレクトロマグノンを高

密度に励起することで、超高速・高効率な磁性の制御を目指した。

7.1 研究対象物質 Ba2Mg2Fe12O22の光学特性

本研究で研究対象としたのは Y 型ヘキサフェライトの Ba2Mg2Fe12O22 である。

Ba2Mg2Fe12O22 の磁気構造やエレクトロマグノンの詳しい特徴は第５章に記載したた

め、ここでは本研究に関係する部分のみ説明する。

本研究においてHdc⊥cに 0.12 Tの磁場を印加し、磁気構造を FE2’とした (図 7.1(a))。

FE2’では図 7.1(b)の赤い▼で示した磁化をとる。図 7.2は FE2’でのエレクトロマグノ
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ンのスペクトルを示しており、3.2 meVに強いシングルピークが出現する。

次節で説明するが、今回は可視光の透過を測定したため、図 7.3に 300 Kでの Eω//c

と Eω⊥c の２方向の透過率スペクトルを示した (厚み:55 µm)。Ba2Mg2Fe12O22 では ac

面内に大きな異方性があり Eω⊥cは 700 nmから 900 nmの間でほぼ透過率が 0となっ

た。一方 Eω//c では 750 nmより短波長側では透過率が 0であったが、750 nmから長

波長側にかけて少しずつ透過が増加しはじめる。800 nm では 0.4 ％ほどの透過が得ら

れる。　

図 7.1 (a)Ba2Mg2Fe12O22 の磁気構造 (FE2’) (b)30 Kにおける磁化曲線 (Hω⊥c)

図 7.2 Ba2Mg2Fe12O22 のエレクトロマグノンのスペクトル (30 K、0.1 T)
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図 7.3 Ba2Mg2Fe12O22 の 300 Kにおける Eω//c と Eω⊥c の透過率 (厚み:55 µm)

7.2 テラヘルツポンプ・可視 (近赤外)プローブ分光

図 7.4に示したように高強度テラヘルツ光を Eω//cの向きでサンプルに照射しエレク

トロマグノンを強励起する。磁場は Hdc⊥c の向きに 0.12 T印加して transverse conical

の FE2’とした。ここへテラヘルツ光と同じ時間遅延をつけた 800 nmの波長の光を透過

させこの透過光変化を測定した。今回透過光を測定することで、impulsive励起によって

生じたエレクトロマグノン、フォノン、マグノンを測定することができる。

図 7.4 高強度テラヘルツ光ポンプ・可視光透過プローブ

図 7.5(a) は本研究で発生させた高強度テラヘルツ光の電場波形を表わしている。最大

で 680 kV/cmの電場強度をもつ。このテラヘルツ光をフーリエ変換したのが図 7.5(b)で

あり、0.5 THzから 1.5 THzの帯域の光を含んでいる。今回励起した FE2’でのエレクト

ロマグノンは 0.8 THzにピークエネルギーを持つため、このテラヘルツ光で十分に励起

できている。
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プローブ光は 800 nm(1.55 eV)を用いたが、この可視光領域でのヘキサフェライトの光

学遷移について考える。図 7.6(a)はM型ヘキサフェライト BaFe12O19 の可視領域の誘

電率スペクトルを表わしている [93]。この物質は可視領域に共鳴を持っており、このピー

クは鉄イオンと酸素イオンの間の p-d遷移である。Mと Yで結晶構造が違うが、各フェ

リ磁性ブロック内の鉄サイトの光学遷移は、類似していると考えられる。図 7.6(b)の本

研究で対象物質とした Y型ヘキサフェライト Ba2Mg2Fe12O22 の吸収係数スペクトルを

見ると、1.4 eV 付近から吸収が立ち上がっているのがわかる。先行研究と比較からこの

ピークは p-d遷移によるものと考えられる。

図 7.5 (a)本研究で用いた高強度テラヘルツ光の電場波形 (b)テラヘルツ光のフーリ
エ変換と Ba2Mg2Fe12O22 でのエレクトロマグノンのスペクトル (30 K、0.1 T)

図 7.6 (a)M 型ヘキサフェライト BaFe12O19 の誘電率スペクトル [93] (b)Y 型ヘキ
サフェライト Ba2Mg2Fe12O22 の吸収係数スペクトル
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7.3 テラヘルツ励起によるコヒーレント振動の観測

まずポンププローブの実験結果の概要を示す。図 7.7は透過変化率 ∆Tを縦軸にとり、

横軸がピコ秒単位の時間を表わしている。これをみると高強度テラヘルツ光が入射したタ

イミングで透過率が大きく変化し (∆T)、10 ps以上で長周期の振動が起きているのがわ

かる。0 ps付近を拡大した図をみると初期過程では高周波の振動が観測された。この∆T

をフーリエ変換したのが図 7.8である。テラヘルツ帯の 0.75 THzと 1.5 THz付近に二つ

のモードが励起されているのに加えて、二桁小さい周波数の 14 GHzと 50 GHz付近にも

二つのモードが励起されている。各モードについては温度依存性や先行研究との比較から

後で詳しく考察する。このコヒーレント振動を詳しく調べるため、0 ps付近の短い時間領

域と 140 ps程度の長い時間領域の二つに分けてそれぞれの温度依存性を示す。

図 7.7 透過変化率の時間波形 (15 K、0.12 T)
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図 7.8 透過変化率のフーリエ変換 (15 K、0.12 T)

7.3.1 高周波成分

0.12 Tの透過率の温度依存性を測定した (図 7.9(a)の白い点線)。

図 7.9(b)にテラヘルツ光の電場波形と過渡透過率を示す。高温の 250 Kと 200 Kの結

果からみていくと、テラヘルツ光が入射したタイミングで透過率が負の方向に大きく変化

し、すぐに最大の値をとった。そののち徐々に緩和していく振る舞いがみられた。ここか

ら温度をさげていきらせん磁性相へ転移すると、150 Kではテラヘルツ光によって透過率

が負の最大値をとったのちすぐにゼロとなった。110 Kでは ∆Tが負の値をとったのち、

3 ps付近で正の成分が出現し振動がみられた。さらに温度を下げていき 70 K、50 Kとな

ると、3 ps付近の ∆Tの正の値が大きくなった。40 Kまで温度を下げると正の値をとっ

たのち振動が観測された。この振動は温度を下げることで徐々に変化していき、15 Kで

はいくつかの振動成分がのっている。このようにらせん磁性相で大きな応答を観測したこ

とから、これはエレクトロマグノン共鳴励起の寄与でないかと考えられる。以下でこの観

測された振動成分についてフーリエ変換を用いて詳しく考察していく。
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図 7.9 (a)Ba2Mg2Fe12O22 の相図 [59] (b)透過変化率の時間波形の温度依存性

図 7.10(a) は図 7.9 の 15 K のデータをフーリエ変換した。図 7.10(a) において 0.75

THzと 1.5 THzに二つのピークが出現した。それぞれどのようなモードなのか、エレク

トロマグノンのスペクトルと比較し考察していく。図 7.10(b)はエレクトロマグノンのス

ペクトルであるが、0.75 THz にピークが出現する。図 7.10(a) の 0.75 THz のピークは

エレクトロマグノンのコヒーレント振動であると考えられる。また 1.5 THzの振動はエ

レクトロマグノンの二倍波であると考えられる。電気光学カー効果は分極の二乗に比例し

て観測されるため二倍の周波数として観測されるからである。この結果よりエレクトロマ

グノンに起因した可視光の吸収率変化を観測した。
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図 7.10 (a)図 7.9の 15 Kのデータをフーリエ変換したもの。 (b)30 K、0.1 Tでの
エレクトロマグノンのスペクトル

7.3.2 低周波成分

次に 140 psまでの長い時間範囲の透過変化率をみていく。図 7.11において、まず高温

の 250 Kと 200 Kの結果をみると、テラヘルツ光が入ったタイミングで ∆Tが負の値を

とったのち 10 ps程度で緩和しその後一定の値をとる。温度を下げ、らせん磁性への転移

したのち 70 Kまで下げると、∆Tに長周期の振動が現れる。さらに温度を下げ 50 Kな

ると 70 Kでみえた長周期の振動がより大きくなる。30 K以下まで温度を下げると、お

よそ 10 ps周期の顕著な振動が観測された。

図 7.12 は図 7.11 をフーリエ変換したものである。14 GHz と 50 GHz 付近に 2 つの

共鳴が観測された。図 7.12(a)の赤い丸で示した値をみると、温度が上昇するにしたがっ

て中心周波数が低周波側へシフトしていくのがわかる。図 7.12(a)の赤丸で示した周波数

を、横軸温度でプロットしたグラフをみると 50 GHzから徐々に小さくなっていくのがわ

かる (図 7.12(b))。50 GHzのモードは著しい温度依存性をみせるため、磁気共鳴である

と考えられる。
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図 7.11 透過変化率の温度依存性
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図 7.12 各温度でのフーリエ変換と中心周波数の温度変化

先行研究と比較し、14 GHzと 50 GHzの二つの共鳴がどのようなモードなのか考える。

図 7.13(a)は Ba2Mg2Fe12O22 の磁気共鳴の先行研究であるが、120 mTでは 13 GHz付

近に磁気共鳴が存在する [94]。図 7.13(b)では Y型ヘキサフェライトにおいて、レーザー

光による昇温によって 50 GHz 付近にマグノンが励起された研究である [63]。これは図

7.14(b)のようなスピンが 180度ずれて同位相に回転するモードである。これらの先行研

究と比べると、本研究で観測された 14 GHzのモードは図 7.14(a)のエレクトロマグノン

で、50 GHzのモードは図 7.14(b)のモードであると推測される。
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図 7.13 (a)Ba2Mg2Fe12O22 の磁気共鳴 [94] (b)Y型ヘキサフェライトの熱によるマ
グノン生成 [63]

図 7.14 (a)DM機構のエレクトロマグノンのモード　 (b)180度ずれて同位相にスピ
ンが回るモード

7.4 議論

ここでエレクトロマグノン励起によるマグノン生成について考察する。先行研究におい

て光によるマグノンを生成する過程がいくつか報告されている。例えば可視のレーザーを

用いて、電子励起を介すことでマグノンを生成することが報告されている [95, 96]。また

テラヘルツ光で希土類の f電子の電子励起を行うことにより、d電子のスピンの異方性を

変調しマグノンを生成する例が報告されている [64]。これに対し、逆ファラデー効果や逆

コットンムートン効果と呼ばれる効果を介したマグノン生成も報告されている [91, 92]。

逆ファラデー効果は円偏光の光を入射した時に、マグノンが生成される現象であり、本研

究では直線偏光を用いていることからこの効果には該当しないと考えられる。一方で逆
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コットンムートン効果は直線偏光かつ非共鳴でもマグノン生成が可能である。これは一般

には電場の 2次による屈折率変化つまり電気光学カー効果と等価であり、光電場によって

生じた異方性の変化によってマグノンが駆動される。またこの他にも光の熱の効果によっ

てマグノンが生じることが報告されており、Y型ヘキサフェライトにおける先行研究では

レーザーパルスによる昇温によって交換相互作用が変調され、マグノンが励起されること

を報告されている [63]。

本研究ではテラヘルツ帯にはエレクトロマグノンの共鳴があるのみであり、電子励起は

存在しない。このため電子状態の変化による異方性の変調というシナリオは排除できる。

さらに入射光の帯域が 300 GHz以上であることから (図 7.5)、共鳴的に 25 GHzの磁気

共鳴を励起することも不可能である。また入射光が直線偏光であることから逆コットン

ムートン効果が磁気共鳴の生成に寄与していると考えられる。逆コットンムートン効果は

非共鳴であっても過渡的な異方性の変調によってマグノンが生成できることが報告されて

いる [92]。Ba2Mg2Fe12O22 は 200 K以上ではコリニアなフェリ磁性体であり、エレクト

ロマグノン共鳴は存在しないものの、非共鳴なテラヘルツ光による逆コットンムートン効

果が生じてもよい。しかし図 7.11をみると、磁気共鳴の信号を示唆する有意な信号は観

測されなかった。一方でらせん相、特にエレクトロマグノンの強度が大きくなる 50 K以

下でのみ明確にコヒーレントなマグノン生成が観測された。この結果は電場励起であるエ

レクトロマグノン共鳴が極めて大きな磁気異方性を過渡的に誘起し、大振幅のマグノン共

鳴を引き起こしていることを示唆している。交換歪機構のエレクトロマグノンは、共鳴的

に格子や電子状態の変調を引き起こしていることからスピン系に対しても大きな異方性の

変化を与えられる可能性がある。この結果は電場による磁性の制御の新しい手法を提案と

位置づけることができる。

7.5 結論

本研究を通してエレクトロマグノン共鳴を励起を介したでマグノン生成に成功した。今

回テラヘルツ光によって生成されたマグノンは、プローブ光に直線偏光を用いており、テ

ラヘルツ帯に電子励起は存在しないことなどから逆コットンムートン効果によるものと考

えられる。また逆コットンムートン効果は非共鳴でも過渡的な異方性の変調でマグノン生

成が可能であるとされているが [92]、本研究ではエレクトロマグノンが強く発現する 50

K以下でのみ、明確なマグノン生成がおきていることから、エレクトロマグノンによって

極めて大きな磁気異方性が誘起されていることを示唆している。
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結論と展望

マルチフェロイクスは強い電気磁気結合を反映して、エレクトロマグノンと呼ばれる電

場活性なマグノンを基本的な励起状態として有する。テラヘルツ帯に共鳴を持つエレクト

ロマグノンは多彩な光学応答を示すことから、マルチフェロイクスの基礎応答としてのみ

ならず、応用の観点からも注目されている。本研究では、Y型ヘキサフェライトを舞台と

して、エレクトロマグノンの基礎特性の解明から室温エレクトロマグノンの実現、磁気光

学応答の探索、エレクトロマグノンを介した磁化制御までテラヘルツ分光を用いた包括的

な研究を行った。

第 4章では Y型ヘキサフェライトにおける交換歪に由来したエレクトロマグノンの特

性の解明を目的に、詳細な磁気構造との比較が可能な Ba2Mg2Fe12O22 においてテラヘル

ツ帯のエレクトロマグノンスペクトルを研究した。その結果、Ba2Mg2Fe12O22 において

磁気構造の逐次転移に伴い、エレクトロマグノンの共鳴エネルギーの飛びが見られ、異常

な磁気クロミズムを観測した。エレクトロマグノンと磁気構造の間には強い相関があり、

磁気波数がエレクトロマグノンのスペクトラルウェイトに重要な役割を担うことを見出し

た。この大きな共鳴エネルギー変化は、ゾーン端のマグノンが活性となる交換歪由来のエ

レクトロマグノン固有の性質であり、マグノンの分散の変化を観測しているものと考え

られる。これらの結果から、各磁気相のエレクトロマグノン共鳴が単一モードで構成さ

れ、エレクトロマグノンの共鳴エネルギーが磁気波数に大きく依存していること、またエ

レクトロマグノンがらせん型磁気構造の詳細によらず活性となっていることが明らかに

なった。

第 5章では室温でのエレクトロマグノンの実現を目指し、室温でのらせん磁性が示唆さ

れている Y型ヘキサフェライト BaSrCo2Fe11AlO22、Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22 における

エレクトロマグノンの研究を行った。BaSrCo2Fe11AlO22 では室温を含む温度域でゼロ

磁場において巨大なエレクトロマグノン共鳴が存在することが明らかになった。更に、エ

レクトロマグノンの偏光選択則、磁場依存性、温度依存性と中性子散乱による磁気構造、非
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弾性中性子散乱によるマグノンスペクトルを比較することで、第 4章で明らかにしたエレ

クトロマグノンの特性がY型に共通したものであることを確認し、BaSrCo2Fe11AlO22に

おけるエレクトロマグノン共鳴の全体像を明らかにした。一方 Ba0.5Sr1.5Cu2Fe11AlO22

では、ゼロ磁場ではエレクトロマグノンの共鳴が見られらかったものの、磁場印加により

エレクトロマグノン共鳴を誘起できることを明らかにした。エレクトロマグノンの特性は

磁場の印加方向に大きく依存しており、c 軸方向に印加した時は一次転移的にエレクトロ

マグノンが現れることを見出した。これは小さな磁場変化でエレクトロマグノンのオン・

オフを制御できることを意味している。一方 c 軸に垂直に磁場を印加すると、エレクトロ

マグノンが徐々に強度を増し、同時に共鳴エネルギーが大きく高エネルギー側でシフトす

ることが明らかになった。このエネルギーシフトはゼーマンエネルギーに比べて巨大な値

であり、4 章の結果を踏まえると磁気波数の連続的な変化を示唆している。このように、

磁場によりエレクトロマグノンの多彩な制御が可能であることが明らかになった。

第 6 章ではエレクトロマグノンの巨大応答を利用した、光学応答の探索としてファラ

デー効果を対象とした研究を行った。第 4章でエレクトロマグノンの基礎特性を解明した

Ba2Mg2Fe12O22 を用いた。エレクトロマグノンの共鳴で著しく巨大な円 2色性が発現す

ることが明らかになった。更にファラデー効果が単に磁化の大きさにスケールするのでは

なく、磁気構造の詳細に由来した強度変化を示すことが明らかになった。特に磁気波数が

格子に整合した時にファラデー効果の著しい増強が観測され、エレクトロマグノンが電気

磁気活性となることで巨大なファラデー効果が起きたことが示唆された。

第 7章では高強度テラヘルツ光電場によってエレクトロマグノンを強励起することで磁

化を制御する研究を行った。テラヘルツ光入射によって可視プローブ光の透過変化率が大

きく変化し、エレクトロマグノンが発現するらせん相でのみ 50 GHz の振動が観測され

た。この振動は顕著な温度依存性を示すことから、マグノンであると考えられ、エレクト

ロマグノンを介したマグノン生成に成功した。このマグノンは、逆コットンムートン効果

によって生成されたものであると考えられる。また研究対象物質である Ba2Mg2Fe12O22

は 200 K以上でコリニアなフェリ磁性体であることから、非共鳴なテラヘルツ光による

逆コットンムートン効果が生じてもよい。しかしながら本研究では、らせん相となり大き

なエレクトロマグノン共鳴が観測される 50 K以下でのみ、明確なコヒーレントなマグノ

ンが観測されたため、電場励起であるエレクトロマグノン共鳴が極めて大きな磁気異方性

を誘起し、大振幅のマグノン共鳴を引き起こしたことが示唆される。この研究結果は、電

場による磁性制御の新しい手法の提案と位置づけられる。

本論文では、Y型ヘキサフェライトの基礎特性の解明から、室温エレクトロマグノンの

実現、巨大ファラデー効果、磁化制御まで様々なテラヘルツ帯の応答と磁気構造に着目し

たコヒーレントな研究の成果を示した。本研究において、エレクトロマグノンの基礎特性

を明らかにするところからスタートし、様々な光機能性を実現した。これらの研究成果は
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テラヘルツ帯の物理の発展やエレクトロマグノン共鳴のテラヘルツ帯における光学材料へ

の応用の可能性を示している。
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