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研究成果の概要（和文）：超短光パルスレーザーと気体プラズマを用いた広帯域テラヘルツパルス光源を製作
し，光学測定用超伝導マグネットと試料用冷凍機を組み込んだ温度可変・磁場可変の広帯域テラヘルツFT-ESR分
光装置を製作した。この分光システムを用いて，テラヘルツ領域にマグノン共鳴をもつ反強磁性体，電気磁気効
果を示す磁性体，磁性と強誘電性が共存するマルチフェロイック物質等の磁性体において，テラヘルツFT- ESR
分光測定を行った。これまで測定が困難であった広帯域磁気励起スペクトルの詳細や超高速磁気励起ダイナミク
スの観測を行い，種々の興味ある磁場誘起量子現象の特性の解明を試みた。

研究成果の概要（英文）：We developed a terahertz Fourier-transform electron-spin-resonance (FT-ESR) 
spectrometer system using a broadband terahertz pulse source generated by femtosecond optical pulses
 and air plasma, a superconducting magnet, and a temperature-controlled refrigerator. We applied it 
to study the spin and magnon dynamics in transition-metal complex, antiferromagnets, magnetelctric 
materials, and a multiferroics.

研究分野：レーザー分光学，磁気共鳴

キーワード： テラヘルツ　磁気共鳴　磁性
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
(1) 低温でも磁気秩序を持たない１次元
S=1/2 反強磁性体や，フラストレーションに
より磁気秩序の形成が抑制される三角形ベ
ースの格子を持つ磁性体では，量子効果を反
映した新奇な磁気状態の実現が期待され，量
子スピン系と呼ばれる。量子スピン系の詳細
な理解は，高温超伝導のメカニズム研究、電
流不要の低損失スピントロニクスの構築，量
子情報制御の基盤形成，等において新たな指
針を提供すると期待されている。近年，量子
スピン系の種々のモデル物質が開拓され，量
子スピン系における興味ある量子臨界現象
が報告され，多くの注目を集めている。 
 
(2) 量子スピン系の探索と基底状態解明の
研究はこれまで長年にわたって行われてき
た。中性子散乱法や電子スピン共鳴(ESR)法
による研究が大きな成果を残してきたが，ス
ピン液体状態や巨視的縮退を持つ基底状態
の本質は，実験的にも理論的にもまだまだ未
解明である。本研究で導入するテラヘルツフ
ーリエ変換(FT)-ESR 分光法は，広帯域周波数
スペクトルの一括取得と超高速磁気励起ダ
イナミクスの同時観測を可能にする広帯
域・超高速の磁気共鳴分光法である。大きな
スピンギャップや短寿命の磁気励起に対し
ても対応でき，従来の磁気共鳴分光法にはな
い新しい側面から磁場誘起量子臨界現象の
解明を進展させる可能性を持っている。 
 
２．研究の目的 
(1) フェムト秒レーザー光と気体プラズマ
を用いた広帯域テラヘルツパルス電磁波の
発生，および非線形結晶の光整流による透過
テラヘルツ波形の検出とフーリエ解析を利
用した，温度可変・磁場可変のテラヘルツ
FT-ESR 分光装置を製作する。この装置は高時
間分解能で広周波数帯域をもつため，大きな
スピンギャップや短寿命の磁気励起にも対
応でき，種々の興味あるスピン系での高磁
場・広帯域・超高速の磁気共鳴測定を可能に
する。 
(2) テラヘルツ FT-ESR 分光法を量子スピン
系物質，電気磁気効果物質，マルチフェロイ
ック物質等に適用し，時間領域分光法の利点
を生かして，これまで観測が困難であった広
帯域磁気励起スペクトルの一括取得と超高
速磁気励起ダイナミクスの同時観測を実現
し，磁性体における磁場誘起量子現象の解明
に対する新たな展開を開拓する。 
 
３．研究の方法 
(1) 気体プラズマの非線形効果を用いた広
帯域テラヘルツパルス光源とテラヘルツ電
磁波検出器を製作し，光学測定用超伝導マグ
ネットを組み込んだ温度可変・磁場可変のテ
ラヘルツ FT-ESR 分光装置を製作した。 
(2) テラヘルツ領域にマグノン共鳴をもつ
反強磁性体，電気磁気効果を示す磁性体，磁

性と強誘電性が共存するマルチフェロイッ
ク物質等の磁性体において，テラヘルツ FT- 
ESR 分光測定を行った。これまで測定が困難
であった広帯域磁気励起スペクトルの詳細
や超高速磁気励起ダイナミクスの観測を行
い，種々の興味ある磁場誘起量子現象の特性
の解明を試みた。 
 
４．研究成果 
(1) 広帯域テラヘルツパルス光源の製作 
テラヘルツパルス発生には ZeTe 結晶が広く
使われているが，位相不整合や吸収帯の存在
によって帯域が制限される。本研究では，最
近注目されている気体プラズマの非線形効
果を利用した広帯域のテラヘルツパルス光
源を製作した。テラヘルツ生成光には現有の
フェムト秒レーザー再生増幅システムの出
力(800nm,150fs,1mJ)を利用している。非線
形結晶(BBO 結晶,100μm)によって第二高調
波(400nm)を発生させ，これを基本波(800nm)
と合わせて空気中に集光することによって
プラズマを誘起し，広帯域のモノサイクルテ
ラヘルツ電磁波を発生させることができる。 
 テラヘルツパルス光源の交換に伴い，放物
面ミラーを使った THz 光学系を組み直した。
ZeTe 非線形結晶の光整流を利用した EO サン
プリング法を用いて，試料透過後の THz 電磁
波の超高速時間発展をサンプリングした。得
られた時間波形のフーリエ解析から，試料の
THz-ESR 過渡吸収スペクトルが得られる。 
 
(2) 高磁場広帯域テラヘルツ FT-ESR 分光装
置の製作 
テラヘルツ電磁波発生・検出系に試料冷却用
の極低温冷凍機と磁場印加用の光学測定用
超伝導マグネットを組み込み，温度可変・磁
場可変の高磁場広帯域テラヘルツ FT-ESR 分
光装置を製作した。空気中の水分子による吸
収を取り除くため，装置全体を乾燥空気生成
装置でパージした。同期させた光チョッパー
で THz 生成光をショット毎にオンオフし，ロ
ックインアンプを用いた高感度検出を行っ
た。サンプリング光の入出力をサンプル&ホ
ールドして除算規格化する回路を製作し，検
出感度の向上をはかった。また，光遅延制御
とFFT変換処理を行う自動制御処理システム
を製作した。 
 
(3) テラヘルツ反強磁性マグノンの観測 
反強磁性体 NiO(ネール温度 TN=523K)におい
て，テラヘルツ FT-ESR 法を適用し，マグノ
ンによる反強磁性共鳴吸収を観測した。共鳴
周波数の温度依存性は分子場理論を用いて
よく説明することができた。ネール温度付近
で観測された緩和速度の急増は，長距離秩序
の消滅で説明できる。 
 また，NiO において磁場中におけるポン
プ・プローブ法の実験を行い，マグノン周波
数と緩和の磁場依存性を測定した。印加磁場
が増加するにしたがってマグノン周波数(～



1THz)が高周波側へシフトしていく振る舞い
が観測された。この振る舞いは，単純な二軸
性反強磁性体における磁化振動の磁場依存
性でよく説明できることが分かった。 
 
(4) 反強磁性体の磁気歪みの観測 
反強磁性体 CoO(ネール温度 TN=293K)におい
て，テラヘルツ電磁波の伝播時間の変化から
屈折率を求めた。ネール温度付近における格
子の寄与からのずれは磁気歪みの寄与であ
ることを明らかにした。 
 
(5) テラヘルツ電磁波検出器の広帯域化と
安定化 
テラヘルツ電磁波の発生には気体プラズマ
の非線形効果を利用して広帯域のテラヘル
ツパルス光源を製作したが，テラヘルツ電磁
波波形の検出については，ZeTe 非線形結晶の
光整流を利用した EO サンプリング法を用い
た検出を行ってきた。システムの広帯域化の
ために，テラヘルツ電磁波の発生だけでなく
検出にも気体プラズマの非線形効果を導入
した。その結果，テラヘルツ電磁波波形測定
装置の帯域を 2.5THz から 7THz に広げること
ができた。 
 しかしながら，テラヘルツ波の発生・検出
は十分安定とは言えず，精度の高い測定は困
難であった。そこで安定性の向上を目指して，
放物面ミラーとレンズの短焦点化，光検出器
(光電子増倍管)ハウジングの簡素化，光路の
縮小による水蒸気吸収の除去，等のいくつか
の改良を行った結果，検出器の高感度化と安
定化に改善が得られた。 
 
(6) 高周波マグノンの観測 
光学測定用超伝導マグネットを組み込んだ
温度可変・磁場可変の高磁場広帯域テラヘル
ツ分光装置用いて，反強磁性体酸化コバルト
(CoO,TN=293K)において，マグノンによる反強
磁性共鳴(低温で 4.4THz)の観測を試みた。
S/N は向上したが，高周波側にあるフォノン
吸収線の影響を受けたためか，試料を透過し
たテラヘルツ電磁波の振幅が減衰してしま
った。その結果，マグノンが期待される 4THz
近傍のスペクトル強度が小さくなってしま
い，マグノン吸収の信号は確認できなかった。 
 
(7) 電気磁気効果の観測 
温度可変・磁場可変の高磁場分光装置を用い
て，反強磁性体酸化クロム(Cr2O3)およびフェ
リ磁性体イットリウム鉄ガーネット
(YIG,Y3Fe5O12)における電気磁気効果を観測
し，電場・磁場誘起臨界現象を解明する研究
を行った。プローブ光のファラデー回転を利
用して外部電場によって誘起される磁化(電
場誘起磁化)のダイナミクスを測定した結果，
酸化クロムでは，ナノ秒領域では電場に比例
する 1次の電気磁気効果，ミリ秒領域では電
場の 2乗に比例する 2次の電気磁気効果が観
測された。また，イットリウム鉄ガーネット

のミリ秒領域では，液体ヘリウム温度で観測
された1次の電気磁気効果が室温に向けた温
度上昇とともに2次の電気磁気効果に移り変
わっていくことが明らかになった。 
 
(7)マルチフェロイック物質のポンプ-プロ
ーブ分光 
2 つの転移点(TN1=213K, TN2=230K)をもち，
マルチフェロイック物質である酸化銅(CuO)
において，ポンプ-プローブ法を用いた反射
による偏光分光の実験を行った。直線偏光の
ポンプ光により生成された光誘起格子歪み
の緩和の様子を観測して緩和時間の温度依
存性を求めた結果，TN1では転移点に向かって
緩和時間が短くなっていく振る舞い，TN2では
逆に転移点に向かって緩和時間が長くなっ
ていく振る舞いが観測された。この結果は，
TN1と TN2の相転移は異なる機構をもち，TN1で
は変位型の相転移，TN2では秩序・無秩序型の
相転移が起こっている可能性を示唆してい
る。 
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