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研究成果の概要（和文）：固体強相関電子物性で重要となるフェルミ準位近傍の低エネルギー

領域における多元極限下での分光学的物性解明の手法を研究し、開拓した。赤外-テラヘルツ領

域のシンクロトロン放射(SR)光や、自由電子レーザー(FEL)光を用いた光学実験手法を確立し、

放射光の高輝度性を利用した波長 100 ミクロン程度の光による微小試料の低温・高圧・強磁場

下といった特殊環境下での顕微分光法を開拓した。FEL 光の偏光制御により赤外-テラヘルツ

領域での物質のカイラリティや磁気円二色性に関する実験を可能とした。赤外-テラヘルツ領域

でのパルススキャン高速分光イメージングを実現した。 

 
研究成果の概要（英文）：The spectroscopy under extreme conditions has been studied and 

established at the energy from Fermi level to 10 meV above which is important energy 

region for understanding electronic states of strongly correlated electron systems. Optical 

studies in an infrared-terahertz region using a synchrotron radiation (SR) or a free electron 

laser (FEL) that have an advantage of brightness at around the wavelength of 100 μm have 

been investigated for evolving spectro-microscopy for small samples under low temperature, 

high pressure, and strong magnetic field. The success of polarization control of FEL 

enabled experiments in an infrared-terahertz region about vibrational circular dichroism 

(VCD) in optically active compounds or magnetically circular dichroism (MCD) in magnetic 

compounds. High speed spectroscopic imaging experiments were realized as a 

pulse-by-pulse raster scan method.   
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１．研究開始当初の背景 
(1) 研究対象物質としての高温超伝導、金属
絶縁体転移、重い電子状態などに代表される
強相関電子物質は、電気伝導を担う電子間の

磁気的、電気的相関が強いことが特徴であり、
固体の電子物性分野では常にもっとも注目
される研究テーマの一つであった。 
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(2) 固体電子物理では、この様に新物質探索
によるブレイクスルーとともに低温、高圧、
強磁場などの物性コントロールによる新奇
物性の探索が行われており、本研究課題で用
いる赤外-THz 光による光学応答は電子物性
探索、解明に非常に有効な手段であった。光
電子分光のようにフェルミ準位近傍の電子
状態を直接見ることができ、かつ、電気抵抗、
NMR、X線回折のように低温、高圧、強磁場な
どの極限状態が複合的に絡んだ多元極限条
件下での実験が可能である数少ない分光手
法の一つであった。また、THz光は一般に 30
μm から 3mm の波長を持ち、光波(遠赤外)と
電波(ミリ波)の境界に位置するため両方の
特性を持つことで注目され続けている。 
 
 
 (3) 多元極限下分光実験で必要不可欠な高
輝度光源の代表として放射光があげられる。
放射光施設の歴史として、第 1世代は素粒子
実験用の電子シンクロトロン加速器でのエ
ネルギー損失として観測された放射光を利
用したものであり、第 2世代でベンディング
マグネットを用いた放射光施設が専用設計
され、第 3世代でアンジュレータによる高輝
度放射光が実現された。FEL は第 4 世代の新
しい光源であり、電子ビームと電子ビームが
アンジュレータを通過した際の放射光との
共鳴的相互作用により高輝度、高効率、波長
可変なレーザー光を放射させるものである。 
 
 
２．研究の目的 
(1) 低温、高圧、強磁場などの多元極限下に
おける赤外顕微鏡を用いた微小領域分光の
高度化と、それを用いて金属絶縁体転移や超
伝導転移などを示す強相関電子化合物の電
子物性を解明することを目的とした。具体的
には Diamond Anvil Cell(DAC)による低温高
圧測定および超伝導マグネットによる低温
強磁場測定を遠赤外-テラヘルツ領域で確立
することを目指した。 
 
 
(2) 遠赤外-テラヘルツ領域での高輝度光源
として、ストレージリングタイプの放射光施
設 SPring-8, UVSOR に加え、大阪大学産業科
学研究所附属量子ビーム科学研究施設の Lバ
ンドライナックを用いた自由電子レーザー
(Free Electron Laser: FEL)による光反射測
定の低エネルギー領域の拡張を試み、これを
軸とした、強相関電子物質の物性コントロー
ルと電子状態の直接観測、解明を目的とした。 
 
 
３．研究の方法 

(1) THz 領域の実験は、大阪大学産業科学研
究所附属量子ビーム科学研究施設の THz-FEL
を中心に行い、UVSOR BL6B、分子科学研究所
実験室装置を相補的に用いて行った。 
 

 
(2) THz 領域以外の実験は、低温高圧赤外分
光は主に UVSOR BL6B,7B を、低温強磁場赤外
分光は分子科学研究所実験室の顕微分光装
置を用いて行った。 
 
 
(3) 研究は従来の遠赤外-テラヘルツ領域で
の顕微分光実験の限界であった～10meV にお
よぶ光源の利用方法の開拓と、このエネルギ
ー領域で顕著な変化を示す強相関電子物質
を中心とした研究対象の探索と評価を並行
して行った。THz領域以外の実験は、低温高
圧赤外分光は主に UVSOR BL6B,7B を、低温強
磁場赤外分光は分子科学研究所実験室の顕
微分光装置を用いて行った。 
 
４．研究成果 
(1) THz 領域の実験は、本研究課題の始めた
2010 年度途中から大阪大学産業科学研究所
の所属となったことにともない、まず基本と
なる分光測定の環境を整えることが最重要
課題であった。図 2 に示すとおり自由電子レ
ーザー(FEL)はパルス光源であり、本質的な
レーザー発振の不安定性にともない、得られ
る光源特性として強度、波長特性に時間構造
が生じる。このため、レーザー発振の安定化
については研究分担者の加藤龍好氏を中心
としたグループで高度化に取り組むと同時
に、分光学に必要不可欠な時間安定性を得る
べく、光学系、測定手段を新たに開発するこ
ととなった。まず、根本的に皆無にすること
は不可能な時間に伴う強度の変化は図 3に示
すような光学配置によって常に強度モニタ
ーを行うことによって試料測定に用いる光
源を規格化する手法を用いた。これには 5Hz
で繰り返されるマクロパルス光に対して常
に同時計測、演算するための検出系及び計測
プログラムの構築が必要であった。これらに
より時間変化する強度に対して常に基準と
なる強度比を導出することが可能となった。 



これと並行して、分光測定する際に必要とな
る波長分散のコントロール系は、FEL 共振器

部に設置されているウイグラーのギャップ
のコントロール及び必要に応じてさらに波
長分解するための分光回折格子のコントロ
ールが伴うため、計測系と連動した機器コン
トロールとデータ取得を GPIB 及びイーサネ
ットワークを用いて構築した。これらの結果、
図 4に示すようにパルスごとの強度が顕著に
変動した場合でも参照光で規格化した強度
比は安定しており、波長掃引を行った際も規
格化によるスペクトルの測定が可能である
という結果が得られた。 
これらの基本的な分光測定環境構築と共に
遠赤外-テラヘルツ領域での強相関電子化合
物特有の異方性や磁気励起に関する情報が
得られることを目的とし、FEL の高い偏光特
性を利用して直線偏光-円偏光のコントロー
ルを試みた。原理として直交する直線偏光の
位相を調整した上での合成により行い、図 5



に示すように結果として特定波長での制御
に成功した。これは無機固体のみならず有機
物質や光学活性な高分子化合物にも利用用
途が考えられ、高輝度性の向上と共にプロー
ブ光のみならずポンプ光としての可能性も
出てきた。今後の研究発展への足がかりとし
たい。また、レーザー光特有の高い干渉性に
より、計測光学系は高度な調整が必要であっ
たため、FEL ビームライン全体の光学系のア
ップグレードにも着手し、その結果エンドス
テーションにおける光源の空間分布は大き
く改善され、図 6で示すとおり、高圧下での
測定に必要となる顕微分光にも十分対応で
きるビームプロファイルを得ることに成功
した。これに付随した実験としては図 7に示
すとおり FEL特有の単波長性と高輝度性を利
用したイメージングにも成功しており、従来
のラスタースキャン法ではあるが、1 ピクセ
ル 1パルスでのデータ取得が可能となり、従
来のテラヘルツイメージングを大幅に高速
化できるという結果になった。これらの結果
は査読論文の形で発表する予定である。 
 

(2) 強相関電子化合物における多元極限下
での遠赤外-テラヘルツ領域分光測定として
は物質探索と相補データ取得のため分子科
学研究所の放射光施設 UVSORと実験室の顕微
分光装置を用いて行った。低温強磁場下での
研究成果としては、新規合成されたカルシウ
ムフェライト型化合物 NaCr2O4 の巨大磁気抵
抗効果が上げられる。本物質は定比化合物で
あり、従来の固溶系で見られる巨大磁気抵抗
とは全く異なる機構が予想され、温度、磁場
のパラメータを変化させた際の電子状態の
直接観測が必要である。また、本物質は高圧
合成によって少量得られ、単結晶育成が困難
であることから顕微分光の測定対象でもあ
る。図 8 に結果の一部を示すが、温度低下と
共に磁気転移温度を境に明確なギャップ構

造の出現が見て取れ、磁場下でのギャップ構
造の特異な変化が観測された。これらの結果
は査読付き論文に発表予定である。 

 
(3) 以上、遠赤外-テラヘルツ領域への多元
環境下での光学測定の発展が十分実現可能
な段階にまで到達できた。3 年の期間中、テ
ラヘルツ FELの分光実験への利用に関して大
きな発展があった。個々の強相関物質に対し
ての具体的な実験は十分に行うことが出来
なかった点が今後の課題であるが、無機固体
のみならず、有機、生体物質に対しての研究
展開も可能となり、広い意味での遠赤外-テ
ラヘルツ領域の物性実験に貢献できたと確
信する。 
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