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研究成果の概要（和文）：定常磁場中で 0.1 ケルビン、パルス磁場中で 0.6 ケルビンまでの極低

温度（ケルビンは絶対温度の単位で摂氏 0 度がおよそ 273 ケルビン）で測定のできる強い磁場

中（ネオジム磁石表面磁場のおよそ数十倍）で多くの周波数（マイクロ波帯から遠赤外線）を

用いて測定のできる電子スピン共鳴(略して ESR、MRI で用いる核磁気共鳴と同様な磁気共鳴

の一種で電子スピンによる磁気共鳴)装置を開発した。これらの装置を用いて、量子効果（量子

力学に基づく効果）の顕著な量子磁性体や磁気的相互作用の競合するフラストレート磁性体の

測定を行い、前者では高い磁場領域でこれまで観測されてこなかった新たなシグナルを観測し

てこの磁性体の新たな相転移の起源を明らかにし、後者では ESR シグナルの現れる磁場の変

化を見出した。 
 
研究成果の概要（英文）：We have developed high magnetic field multi-frequency electron 
spin resonance (ESR) apparatuses that can measure down to 0.1 K in a static magnetic 
field and down to 0.6 K in a pulsed magnetic field to study two kinds of magnets with 
remarkable quantum effects and competing exchange interactions. We have found novel 
ESR signals above a critical field where the energy gap vanishes which were not observed 
at the temperatures down to 1.3 K for the former, and the shift of an ESR resonance field 
for the latter. 
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１．研究開始当初の背景 
(1) 物性物理学の発展はそれまであまり考
慮されていなかったり、不可能と考えられて
いたパラメーター領域への展開によっても
たらされている。測定手段においては磁場、
圧力、温度などの物理パラメーター領域を広

げることにより新たな現象の発見がもたら
されてきたことはサイエンスを行っている
人々にとって周知のことである。 
 
(2)我々の所ではこれまでに世界で最も広い
磁場と周波数の観測領域を持つ強磁場多周
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波電子スピン共鳴(ESR)装置を開発し有して
おり、現在更なる観測領域の拡大に努めてい
る。しかしながら、さらなる極限条件である
極低温との組み合わせを可能にする ESR 装
置の開発に着手しているものの予算の関係
上思うように進められていなかった。 
 
２．研究の目的 
そこで本科研費により極低温下の強磁場多
周波 ESR 装置の開発を一気に進め、研究課題
に記載している量子スピン系、フラストレー
ション系を中心に新たな研究を展開してい
くことを研究目的にした。具体的には磁場誘
起の量子相転移（ハミルトニアン中のあるパ
ラメーターを変化させた時に、絶対零度で起
きる相転移）近傍の物理の理解を得ることで、
量子スピン系やフラストレート系では量子
効果や幾何学的フラストレーション効果に
より磁場誘起の新奇な物性の発現が期待さ
れるため、これらの研究をより深化させるこ
とである。 
 
３．研究の方法 
(1)超伝導磁石を用いた定常磁場 ESR 装置で
は大陽日酸社製の 3He-4He 希釈冷凍機と用い
た ESR 測定用クライオスタットを開発する。 
 

 
図１．希釈冷凍機を用いた極低温 ESR 装置 
 
(2)パルス磁石を用いたパルス磁場 ESR 装置
では手作りの 3He 冷凍機を自作し、この冷凍

機と組み合わせた ESR用クライオスタットを
開発する。 
 
(3)前者の装置を用いて量子スピン１の擬一
次元反強磁性体、つまりハルデン磁性体の Ni
化合物 NDMAP の極低温強磁場 ESR 測定を行う。 
 
(4)後者の装置では三角格子反強磁性体
NiGa2S4のESRスペクトルの温度変化を極低温
まで詳細に行う。 
 
４．研究成果 
(1)研究方法の(1)に関しては図１にポンチ
絵のカットビューで示す ESRクライオスタッ
トと希釈冷凍機を組み合わせた極低温 ESR装
置を開発した。本装置のポイントは多周波数
での測定が可能であるように素通しのライ
トパイプを用い、輻射熱をカットするために
輻射カットのフィルター（図のだいだい色）
を合計３枚入れたことである。 
 
(2)研究方法の(2)に関しては 3He ガスハンド
リングシステムと ESRクライオスタットを開
発した。図２には開発した 3He ガスハンドリ
ングシステムの写真を載せている。 
これと 3He 用の ESR クライオスタットとボア
径の大きなパルス磁石を開発し、最低温度約
0.6 K を実現して 60 T までの強磁場中での
ESR 測定が可能となった。 

図２．3He ガスハンドリングシステム 
 
(3)研究方法の(3)に記載している極低温定
常磁場 ESR 装置で行った NDMAP の実験結果に
関して記載する。図３に 32.6 GHz で Ni 鎖方
向の ESRスペクトルの温度変化を示している。
ハルデンギャップが磁場によってつぶれる
臨界磁場(約 4 T)以上で 500 mK 以下の温度で
シグナルが現れるのがわかる。 
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図３．NDMAP の ESR シグナルの温度変化 
 
また、図４には最低温度 100 mK で行った多
周波数での ESR スペクトルを示している。周
波数を高くするに従って共鳴磁場が大きく
なっていく ESRシグナルと逆に小さくなって
いくシグナルが観測されている。これらのシ
グナルの共鳴磁場を周波数―磁場ダイアグ
ラムにプロットしたところ、臨界磁場以上で
の最低エネルギーブランチが 14 T あたりで
ソフト化することがわかり、比熱で観測され
たアノマリーに対応することがわかった。こ
れはスピン配列の磁場中変化に対応してい
るものであると予想されている。 

図４．NDMAP の ESR シグナルの周波数変化 
 
(4)研究方法の(4)に関しては三角格子反強
磁性体 NiGa2S4 の三角格子面に垂直な方向に
磁場をかけた際のシグナルの温度変化を最
低温度 0.6 K まで測定し、低温でさらに共鳴
磁場が低磁場側にシフトしていくことを観
測した。その様子は図５に示されている。開
発にあたって様々なトラブルがあり、最低温
度での実験が思うように進められなかった
が、最終年度に測定できるところまで何とか
こぎつけることができた。今後は磁場誘起の
秩序―無秩序転移をする擬一次元イジング
型反強磁性体BaCoV2O8の磁場誘起の極低温で

観測された新たな相の磁気構造や電子状態
に関する知見を得るために本装置を用いた
測定を行いたいと考えている。 

図５．NiGa2S4の共鳴磁場の温度変化 
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