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研究成果の概要（和文）：強フラストレート磁性体CaBaCo4O7の磁性について、パルス強磁場を用いた実験から
研究を行った。モノドメイン結晶試料の作成と強磁場電子スピン共鳴測定の高度化を両輪として進めた。特に、
強磁場・多周波電子スピン共鳴測定の開発を進め、電場印加電子スピン共鳴測定の実現やパルス強磁場電子スピ
ン共鳴測定の感度向上など、測定技術を発展させた。発展した強磁場電子スピン共鳴実験は、当該研究対象物質
以外の磁性体への利用も進め、多くの研究成果が得られた。

研究成果の概要（英文）：Pulsed-high magnetic field experiments studied the magnetic and dielectric 
properties of the strong frustrated magnet CaBaCo4O7. The preparation of monodomain crystal samples 
and the development of high-field electron spin resonance measurements proceeded. In particular, I 
developed high-field and multi-frequency electron spin resonance measurements and advanced 
measurement techniques such as the realization of electric-field-applied electron spin resonance 
measurement and improvement of sensitivity of pulsed high-field electron spin resonance measurement.
 The developed high-field electron spin resonance experiments were also applied to magnetic 
materials other than the target materials, and many research results were obtained.

研究分野：固体物理
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究の成果である強磁場電子スピン共鳴実験の高度化は、当該研究対象物質のみならず、数多くの磁性体研究
への利用が期待できる。スピン状態を微視的に観察できる手法は限られており、50テスラという強磁場領域で実
験できるものは、ほかにはない。電子スピン共鳴実験に使用する電磁波が次世代無線通信への利用が予定されて
いるテラヘルツ領域であることも含め、今後さらなる発展が期待できる。

※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 
 磁性と誘電性の強く結合したマルチフェロイック物質では、電磁波の入射方向によって透過
光強度が異なる方向二色性など、特異な磁気誘電特性を示し、基礎・応用研究両面から注目され
ている。電磁波の振動電場成分励起と振動磁場成分励起の干渉効果である方向二色性は、様々な
エネルギーの電磁波で観測されているが、テラヘルツ領域の電磁波では、電気分極と相関した磁
気励起（エレクトロマグノン）において、観測される。テラヘルツ電磁波を用いた電子スピン共
鳴実験は、スピンを微視的に調べることができる実験方法として、磁気パラメータの決定などに
力を発揮する。 
 
 
２．研究の目的 
 三角格子・カゴメ格子のような幾何学的に磁気フラストレーションを内包する構造を持つ磁
性体では、しばしば異常な磁気状態が観測されている。本研究では、強フラストレート磁性体で
あり、マルチフェロイック物質である CaBaCo4O7における磁気誘電特性の解明を目指した。 
 
 
３．研究の方法 
 研究は、「単ドメイン単結晶 CaBaCo4O7の作成」と「電子スピン共鳴を中心とした強磁場実験」
の２つを軸に進めた。 
 単ドメイン単結晶 CaBaCo4O7の作成については、FZ法による結晶成長と熱アニールによって
行った。 
 強磁場実験は、磁化・電気分極および電子スピン共鳴測定を進めた。電子スピン共鳴測定にお
いては、方向二色性の観測や、偏光を用いた詳細実験を計画していたので測定精度の向上や強度
比較ができるようにするなど装置開発から進めた。 
 
 
４．研究成果 
 単ドメイン単結晶 CaBaCo4O7の作成については、熱アニールによる双晶構造への影響を確認
するなど、一定の成果は得られたが、単ドメイン試料の作成は、まだできていない。一方で、電
子スピン共鳴測定の開発においては、非常に大きな成果が得られており、今後の研究発展が期待
できる。本稿では、電子スピン共鳴測定開発における成果をまとめる。 
 電磁波の入射方向によって透過光強度（吸収量）の変化である方向二色性などの非相反現象の
観察には、強度比較が必要になる。従来の強磁場電子スピン共鳴では、ゼロ磁場での透過光強度
をモニターしていなかったので、規格化ができていなかった。本研究では、規格化できるように
測定系を見直し、強度比較ができるようになった。また、導波路の改善も進め、非常に精度よい
実験を 50 テスラ、3 テラヘルツという広範囲でできる世界最高の実験環境を整えることができ
た。 
 

 
 
 
図 1. 吸収強度比較のための規格化 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 これを用い、Sr2CoSi2O7において非常に大きな方向二色性（一方向透過性）現象の観測にも成
功した。さらに、方向二色性と電気分極・スピンの方向の関係性を明らかにするために、ESR測
定用試料に電極を付け、パルス強磁場 ESR 測定と電気分極測定の同時測定にも挑戦した。電気
分極は、測定した変位電流を時間積分することで見積もられるが、変位電流は試料に付けた電極
の面積に比例しているため、通常平板試料の広い面に電極を付け測定する。ESRとの同時測定で
は、平板試料の広い面は電磁波透過のため電極を付けることができないため（また、測定したい
電気分極方向も今回の場合、別の方向であったため）、図 2のように平板試料側面に電極を付け



た。このため、電極面積を広くとることができず、変位電流は小さくなってしまい、測定が困難
となる。一方で、パルス強磁場を用いているため、その早い磁場掃引から変位電流を大きくする
ことができ、電気分極測定を行うことができた。このように、改めて電気分極測定とパルス強磁
場の親和性の高さを示すことができた。この電気分極・ESR同時測定から、スピン S・電気分極
P・電磁波入射方向 k・方向二色性について 
・P×Sと kが同じ方向のとき、吸収が大きくなる。 
・P×Sと kが反平行のとき、吸収が小さくなる（なくなる）。 
という関係性があることが分かった。現在は、理論解析を進めており、テラヘルツ領域における
一方向透過性の微視的解明を目指している。 
 

 
 
 
図 2.パルス強磁場 ESR・電気分極同時測定 
(a)測定配置概略図。(b)決定された関係性。 
 
 
 
 
 
 
 

 
 また、超伝導磁石を用いた 14テスラまでの実験では、電場印加しながら電子スピン共鳴測定
を行えるようにするとともに、AC 電場印加を用いた独自の実験方法で、Pb(TiO)Cu4(PO4)4の非
相反線二色性による小さな強度変化も観測することができた。超伝導磁石を用いた強磁場 ESR
測定では、磁場掃引に時間がかかる影響で、熱ドリフトなどにより吸収強度の精密比較が困難で
あった。非相反現象は、強度変化が数%程度と小さいことが多く、従来の方法では観測が困難で
あった。本研究では、AC電場を印加することで、電気分極を反転させ磁気ドメインを制御しな
がら ESR測定を行うことで、小さな吸収強度の変化を確実に観測することができた。 
 

 
 
 
 
図 3. Pb(TiO)Cu4(PO4)4の非相反線二色性 
AC 電場により電気分極の方向を変化させるこ
とで透過光強度が変化している。 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 このように、本研究により強磁場電子スピン共鳴測定の高度化が進められたことで、他の物質
への利用を含め、さらなる研究発展が期待できる。本研究により開発したパルス強磁場電子スピ
ン共鳴測定技術は、全国共同利用などにより、多くの研究者が利用できる環境が整っている。実
際、化学分野研究者の金属錯体の異方性研究などに利用され、いくつかの研究成果が得られてい
る。 
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