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計画全体のまとめと総括・強相関電子材料の光

制御機能の開拓 
光誘起相制御と強相関エレクトロニクス 
 
スピン・電荷・光－結合系の新機能発現の理論 
 
スピン・電荷・光－結合系の物質設計と機能 
 
分子性物質における新機能材料 

⑥当初の研究目的（交付申請書に記載した研究目的を簡潔に記入してください。）  
 

 科研費COE形成基礎研究費による研究課題「スピン－電荷－光・結合系の相制御」（H8-H14）による、強相

関電子系を中心とした多電子系の磁性、伝導特性、光学応答、非線形光学応答に関する研究の成果をふまえ、

この学理をさらに深めつつその工学応用の道筋をつける事を目標とする。研究分担者 5 人の相補的協力により

物質開発、物性測定、先端レーザー分光、理論研究を進める。分担項目は以下の通りである。（１）光誘起相

制御と強相関エレクトロニクス（宮野）中赤外から可視光にいたる光子は、熱的には到達しえない準安定状態

への遷移を容易に起こす。強相関電子系は、このような準安定状態が複数存在する。室温において光誘起状態

遷移を実現し、強相関エレクトロニクスの実例を示す。（２）スピン・電荷・光-結合系の物質設計と機能 （十

倉）非自明なスピン組織構造を持つ磁性体や格子系が極性・キラル構造をもつ強磁性体では、磁化（すなわち

微小な外部磁場）の方位に依存した、非線形光学・電気光学効果や光進行方向に関する 2 色性（磁気キラル 2
色性）効果の発現が期待できる。本課題ではこれらの検証と、その応答の巨大化のための物質設計と探索を行

う。（３）分子性物質における新機能開拓（鹿野田）分子性導体の電子相制御に関する研究を発展させ機能開

拓を進める。超伝導相と反強磁性相が臨界的に競合している有機物質系の相分離の様相を明らかにし、超伝導-
絶縁体スイッチ、電荷秩序による金属-絶縁体転移を利用した温度や圧力による金属-絶縁体スイッチ機能の実

証を行う。さらに、圧力によって常誘電相から強誘電相に量子相転移する分子性物質で、誘電率測定、核磁気

共鳴実験により、量子臨界点での巨大誘電応答を探索する。（４）量子場の理論によるスピン・電荷・光-結合

系の新機能設計（永長）強相関電子系の電荷・スピン・軌道に加えて光子場の 4 者を同時に記述する場の理論

を開拓し、ベリー位相変調、光・磁気結合、超高速光応答などの基礎理論を構築することで、実験グループに

指針を与える。（５）光制御機能の開拓 （五神）超高速の光信号の逐次処理の超高速光素子、テラヘルツ電

磁波の高速制御、高敏感な光磁気記録機能などへの応用を追求する。また電子相関によって発現する磁性や特

異な電子状態およびその励起状態に起因する非線形光学応答、遠赤外領域の磁気光学応答を探索する。また、

光による相制御の超高速ダイナミックスの検出法、有機系材料の光誘起相制御や非線形光学応答、非自明なス

ピン構造に起因する磁気光学効果のダイナミックスなどの研究を研究メンバーの連携により進める。 



 

 

Ｓ中間－2 

⑦これまでの研究経過（研究の進捗状況について、必要に応じて図表等を用いながら、具体的に記入してください。）

 

本研究では、多数の電子間の相互作用することによって生じる、物質相の多重安定性に着目し、その発現の

為の物質開拓とその機能開拓研究を進めてきた。特異な物質相を発現する自由度として、SCP プロジェクト

ではスピン・電荷・光（交流分極）の短距離的相互結合を出発点として検討してきたが、本基盤研究の進展

によって、それらの非局所的な結合の重要性が明らかになってきた。非局所的な結合としては、空間的に分

離した分極の相互作用による光学活性（カイラリティ）などが良く知られている。これは光電場に対する分

極場の応答の空間微分項に起因するものである。本研究によってこのような場の空間微分に起因する効果が、

スピン系、電子系の電荷や軌道、あるいはその結合が作る場においても極めて重要な役割を果たすことが明

らかになってきた。例えば、非自明なスピン状態、理論的に検討が進んだスピンホール効果や光のホール効

果などがその例である。またこのような非局所的結合効果の検出手段として、光学的電気磁気効果検出やテ

ラヘルツ領域の精密応答関数解析手法の開拓、テラヘルツ領域の高感度磁気光学効果検出法といった計測手

法の開拓も順調に進められた。本研究の後半では当初の計画に加え、この新たな視点について特に注目し研

究を進めたい。 
各分担についての研究経過を以下にまとめておく。 
（１）光誘起相制御と強相関エレクトロニクス（宮野）研究テーマである、光励起に伴う輸送異常を調べ

るに適した薄膜試料の作製を行った。従来は、ペロフスカイト型の(001)基板が、その平坦性から多く用いら

れてきたが、様々な基板と薄膜の格子定数の組み合わせを検討した結果、基板の正方歪による規制が非常に

強いため、電子相の揺らぎを阻害していることが推定された。このため、(110)基板による検討を行い、薄膜

のマンガン酸化物で初めて明瞭な一次相転移を示す試料の作製に成功した。また、これらの薄膜では、1％の

組成変化が物性に明確に反映されることを検証した。 
（２）スピン・電荷・光-結合系の物質設計と機能（十倉）時空反転対称性の破れを利用して磁性強誘電体

における巨大な電気磁気効果および光学的電気磁気効果を探索している。これまでに、TbMnO3で磁場印加

により電気分極をフロップさせるなど巨大な電気磁気効果を発見した。これは、従来の電気磁気効果よりも

２桁近く大きなものである。またGaFeO3で、偏光角が 73 度も変化する巨大な偏光角回転効果も見出した。

さらに、La0.6Sr0.4MnO3では、界面での空間反転対称性の破れを利用して界面磁化による第２次高調波の観

測にも成功した。得られた知見を基に、物質系の探索範囲を広げて、電気磁気効果とその光学効果のさらな

る巨大化を目指す。 
（３）分子性物質における新機能開拓（鹿野田） (1) 三角格子モット絶縁体で

は、スピンに対するフラストレーションの効果が期待されるが、そのモデル物質

として有機物質に着目し、その磁性を磁化率測定と核磁気共鳴実験で調べた結果、

隣接スピン間に250Kもの強い交換相互作用があるにもかかわらず30mKまで磁気

秩序が現れない量子スピン液体が実現されていることを初めて明らかにした。(2) 
2次元系のモット転移の臨界現象を、精密に制御された圧力下で有機伝導体の電気

抵抗を測定することで調べた結果、右図のように1次のモット転移が有限温度に臨

界終点をもつこと、電気抵抗がスケーリング則に従うこと、得られた臨界指数が

既知の相転移の臨界指数に当てはまらないことが明らかになった。すなわち、2次元モット転移は、新しいユ

ニバーサリテイークラスに属する相転移であることが判明した。 
（４）量子場の理論によるスピン・電荷・光-結合系の新機能設計（永長）強相関電子の量子場を用いた

機能開拓として、(1)異常ホール効果および磁気光学の量子論、(2) スピンホール効果の提唱 (3) 光のホール

効果の発見、(4) 多重臨界現象と乱れによる巨大応答の理論構築、などを行った。凝縮系における電子状態

が、量子トポロジーによって特徴付けられ、それが多彩な現象として発現していることを上記に則して予言

し、(1)、(2)は実験により検証された。 
（５）光制御機能の開拓（五神）多体の電子相関によって電荷や分極の自由度と磁性が強く結合する例と

して、磁性半導体に注目し、その磁性の超高速ダイナミックスや光による磁性の制御の研究を進めた。特に、

中赤外領域での時間分解分光法と時間分解磁気光学分光法を組み合わせることにより、磁性半導体GaMnAs
において磁化消失に起因した吸収率変化を観測し、系の強磁性が磁気ポーラロンを媒介として発現している

ことを示唆するものであることを示した。中赤外のポンプ・プローブ分光法は、電子正孔の高密度励起状態

の探索にも適している。特に励起子の内部遷移を検出することで、ボース凝縮相の検出の有力な手段となる

ことを実証した。この方法により、亜酸化銅において低温高密度下で励起子間の２体衝突が特異的に大きく

なり、高効率のスピン反転が起こり、スピン禁制パラ励起子が高密度に蓄積することを発見した。半導体に

おける新たなスピン緩和機構として注目される。遠赤外（テラヘルツ）領域の分光システムの構築を行い、

非接触ホール効果測定など、強相関物質の広いエネルギースペクトルをカバーする分光技術を確立した。 
 

 



 

 

Ｓ中間－3 

⑧特記事項（これまでの研究において得られた、独創性・新規性を格段に発展させる結果あるいは可能性、新たな知見、学問的・学術的なインパク

ト等特記すべき事項があれば記入してください。） 

 

本研究は当初の計画通り順調に進んでいる。SCP プロジェクトで視野にいれた、スピン（磁性）と光

（電子分極）の結合効果については、光による光制御を可能とする非線形光学現象、磁場によって光学

応答を制御する磁気光学効果などの側面において大きな進展が得られている。特に「研究経過」の項目

で述べたように、これらの結合が局所的な結合だけでなく、非局所的な結合にも重要な意味があること

が次第に明らかになってきたことが重要な進展であると考えている。今後の進展において、見いだされ

た個々の現象をより統一的に整理することにより、物性物理学のあらたな側面があぶり出されていくも

のと期待している。また、本研究は新たな計測スキームの開拓という側面でも大きな進展をみせている。

特に近年注目を集めている、テラヘルツ電磁波を用いた遠赤外領域の光学応答計測において、成果が得

られている。テラヘルツ領域の電磁応答は光学測定と伝導測定の中間領域のものであり、両者の特徴を

うまく利用することが可能である。光学測定の特徴である非接触測定法、超高速時間分解計測といった

特徴を活用しつつ、低エネルギー領域のプローブが可能である。低エネルギー領域の計測は強相関電子

系が示す特異な伝導現象や磁性をとらえる上で必須のものであり、大きな展開が期待できる。これらに

ついては研究論文だけでなく、特許申請も行った。後半では当初の計画に加え、この新たな視点につい

て特に注目し研究を進めたい。 
各分担についての研究経過を以下にまとめておく。各担当者の特記事項を以下に示す。 
 
（１）光誘起相制御と強相関エレクトロニクス（宮野） 
マンガン酸化物の薄膜形成において、従来広く利用されていた(100)基板の問題点に気づき、 (110)基板

を用いた薄膜形成を行った。その結果、薄膜のマンガン酸化物で初めて明瞭な一次相転移を示す試料の

作製に成功した。この試料により、初めて永続的光誘起絶縁体・金属転移を観測し、また、全光相制御

に基づく双方向双安定記録が可能であることを実証した。またこれらの試料は、モノドメインであるた

めマンガン酸化物における電子状態の異方性が、初めて透過スペクトルとして観察された。これは、相

転移の重要な要素である次元性の研究を画期的に進展させるものと期待される。 
（２）スピン・電荷・光-結合系の物質設計と機能（十倉）

TbMnO3における巨大な電気磁気効果の発見は、電場による磁化制御によってスピン偏極FETなどの応用

可能性を格段に向上させて、スピントロニクス発展のボトルネックを克服する可能性がある。そして、

La0.6Sr0.4MnO3における界面磁性に起因した高調波の観測は、従来分からなかった接合界面磁化の微視的

情報を得ることを可能にし、スピントロニクスの応用上極めて重要なものである。さらに、GaFeO3にお

ける電気磁気光学効果は、光の進行方向によって光学特性が異なるユニークな特徴を有しており、光通

信の新しい光学素子として様々な可能性を秘めている。 
（３）分子性物質における新機能開拓（鹿野田）

「3角格子上でスピンは量子液体状態をとり得るか？モット転移は古典的な気体-液体転移と等価である

か？」これらは、それぞれ、スピンと電荷の自由度についての物性物理学の根本的な問題であった。本

研究の成果は、この問題に一つの答えを与えるものである。 
（４）量子場の理論によるスピン・電荷・光-結合系の新機能設計（永長） 
固体中を流れる電子流には、（１）抵抗を伴うオーム流、（２）巨視的量子コヒーレンスによる超伝導

流、のほかに（３）量子位相により駆動されるトポロジー流が存在することを提唱し、それが量子ホー

ル効果などの「特殊な」状況ではなく、固体電子に普遍的に存在するものであることを示した。これは

本質的に、散逸を伴わない流れであり、必ずしも秩序状態を必要としない。磁性体における異常ホール

効果がその典型例であることを実験との詳細な検討を通じて明らかにした。それを発展させて、半導体

中に電場でスピン流を作り出せることを提案し、スピントロニクスの新しい局面を切り開いた。さらに、

このアイデアを光の伝播に応用し、光のホール効果を予言した。 
（５）光制御機能の開拓（五神）

中赤外、遠赤外波長域における時間分解分光システムは、純粋に光学的な手法によって系の磁気秩序の

ダイナミクスを観測する手法であり、強相関電子材料を用いた超高速、高感度の光磁気記録機能の探索

を行うにあたって強力な研究手法となるものである。また、本研究で開発した、テラヘルツ領域の高感

度エリプソメトリー法の検出感度 0.2 度は現時点で世界最高のものであり、非接触ホール効果測定などの

広い応用が期待できる。また低温高密度の励起子系の研究は本研究の中心課題ではなかったが、半導体

における新たなスピン反転機構を見いだすきっかけとなり、本研究の主題である、光によるスピン制御

やスピンコヒーレンスの活用といった観点でも重要な成果となった。 



 

 

Ｓ中間－4-1 

⑨研究成果の発表状況（この研究費による成果の発表に限り、学術誌等に発表した論文（掲載が確定しているものを含む。）の全

著者名、論文名、学協会誌名、巻（号）、最初と最後のページ､発表年（西暦）、及び国際会議、学会等に

おける発表状況について記入してください。なお、代表的な論文3件に○を、また研究代表者に下線を付し

てください。） 
 
本研究に関連して以下の６９編の論文を発表している。 
 
（五神） 
• T. Tayagaki, A. Mysyrowicz, and M. Kuwata-Gonokami, “The yellow excitonic series of Cu2O revisited by Lyman spectroscopy ”, J. 

Phys. Soc. Jpn. 74 (5), (2005). 
• K. Jefimovs, N. Saito, Yu. Ino, T. Vallius, P. Vahimaa, J. Turunen, R. Shimano, M. Kauranen, Yu. Svirko, M. Kuwata-Gonokami, 

“Optical activity in chiral gold nanogratings”, Microelectronic Engineering, 78-79, 448-451, (2005). 
• M. Kuwata-Gonokami, “Observation of ortho and para-excitons by time resolved excitonic Lyman Spectroscopy”, Solid State 

Commun., 134, 127-133 (2005). 
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