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研究成果の概要（和文）：　S = 1/2反強磁性ダイマーからなるスピンギャップ系物質KCuCl3において観測され
る、基底一重項から三重項への直接遷移が、スピンカレント機構を起源とするエレクトロマグノン励起である可
能性について検証した。検証には自ら開発したTHz領域における周波数掃引型ESR装置を用いた。一重項から三重
項のSz = 0への励起（平行モード）を観測することに成功した。本励起は、励起エネルギーが磁場に依らず一定
であるため、周波数掃引型ESRにより初めて観測されるものである。そしてこの励起は、系の選択則を検討した
結果、スピンカレント機構を起源とするエレクトロマグノン励起であると結論した。

研究成果の概要（英文）：We investigated the possibility that the origin of the direct transition 
from the singlet ground state to the excited triplet states which is observed in the spin gap system
 consisting of S = 1/2 antiferromagnetic spin dimer is the electromagnon excitation which comes from
 the spin current mechanism. We developed the frequency sweep type ESR system in THz region. The 
excitation from the singlet to the Sz = 0 state of the triplet states was successfully observed. 
Since this excitation is independent on the magnetic field and constant, only frequency sweep type 
ESR measurement can observe it. By taking the ESR selection rule of this system into account, we 
concluded that the observed excitation is the electromagnon coming from the spin current mechanism.

研究分野： 電子スピン共鳴

キーワード： スピンカレント

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
エレクトロマグノンの平行モードの観測が、その識別手段として有効であることを示す事が出来た。ESRにおけ
る直接遷移に関しては、Dzyaloshinsky-Moriya相互作用が存在する場合のESRの選択則については理論的に研究
されてきたが、実験結果を満足に説明できるケースはむしろ例外的で、その統一的な理解には及んでいない。ス
ピンカレント機構が直接遷移を許容にする一般則として加われば、ESR の選択則が非常に豊になってかつその研
究が進む。更に、本研究でスピンギャップ系においてエレクトロマグノンが確認されれば、エレクトロマグノン
の新しい探索対象を一気に広げると期待される。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 電磁波の電場成分によるマグノンの励起（エレクトロマグノン励起）は、特異な動的交差応答
の解明という基礎科学的観点や、光による磁性の制御という応用的観点から、世界中で研究され
ている。その主な対象は、代表的なマルチフェロイック物質として知られる TbMnO3 等であっ
た。一方、S = 1/2 の反強磁性ダイマーを基本構造とし磁場誘起秩序を示すスピンギャップ系物
質 TlCuCl3においても、最近、その秩序相内で自発電気分極が見出され、新しいタイプのマルチ
フェロイック物質として認識されるようになっている。以前より、TlCuCl3や同型の KCuCl3にお
いては、ESR で本来禁制遷移である基底状態の非磁性一重項（S = 0）から三重項（S = 1）への
直接遷移が観測されていたが、自発電気分極 P の起源にもなり得るスピンカレント機構（P∝e
×S1×S2、e はスピン S1、S2をつなぐベクトル）が系に存在していれば、これらの系の直接遷移
はエレクトロマグノン励起として説明できる可能性がある[1]。即ち、スピンに依存した S1×S2

という作用を持つ電気分極 P が電磁波の振動電場成分と結合し、S = 0 と S = 1 の状態間の遷移
確率を有限にする。申請者は、モデル的なスピンカレント機構を有する S = 1/2 スピンダイマー
系について ESR の選択則を計算により検討し、S = 0 から S = 1 の Sz = 0 への遷移、即ち磁場に
対して励起エネルギーが常に一定になるモード（平行モード）に特徴的な選択則が現れることを
見出した。通常の ESR 測定では周波数を固定して磁場を掃引するためこの励起の観測は不可能
であるが、磁場を固定し、周波数を掃引する ESR 測定を用いればこの励起の観測が可能である。
即ち、系のスピンカレント機構に基づくエレクトロマグノン励起の検証が可能となる。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、申請者が開発する周波数掃引型 ESR により、スピンギャップ系物質 TlCuCl3、
KCuCl3 において観測される直接遷移が、スピンカレント機構によるエレクトロマグノン励起に
よるものかどうかを検証することを目的とする。 
 
３．研究の方法 
 スピンカレント機構を有するスピンダイマ
ー系の ESR の選択則は、孤立ダイマーについ
ての計算の範囲では、直接遷移の平行モード
の強度は磁場に依存しないという特徴を有す
ることが分かった。一方、直接遷移の起源にな
り得る代表的な相互作用として Dzyaloshinsky-
Moriya（DM）相互作用があるが、ダイマー内
にこの相互作用が働く場合、平行モードの強
度は磁場に依存する。即ち、平行モードの磁場
依存性の有無からスピンカレント機構による
エレクトロマグノン励起の検証が可能であ
る。 
 本研究では周波数掃引型の ESR 装置の開発
がキーとなる。装置開発に関しては、まずは後
進行波管（BWO）を用いた図 1 に示すものを
開発した。BWO は準連続的な THz 領域におけ
る光源であるが、出力が周波数に大きく依存
するため、試料の有無での透過強度の比が得
られるようにする必要がある。そのため回転
試料ステージを設け、ステージの回転により、
試料の有無での透過強度を測定出来るように
した。このプローブにより周波数掃引による ESR 信号の取得が可能となった。しかし、ステー
ジの回転に伴う光路の微妙な差異がノイズ源となり、TlCuCl3 や KCuCl3 の信号強度の比較的小
さい系に対しては、十分な精度での測定が難しいことが分かった。 
 そこでメンブレンを用いた、試料の微少な磁化変化を検出する ESR 技術[2]による周波数掃引
型 ESR 測定を行った。本 ESR 技術は、共鳴に伴って反転したスピンの緩和により放出されるエ
ネルギーが、試料の温度上昇を通じて磁化を変化させることを利用するものである。メンブレン
には、適当な磁場勾配中に置かれた試料の磁化変化により力が働き、その結果生ずるメンブレン
の変位を測定することで共鳴が観測される。この測定の利点は、共鳴時にのみメンブレンが反応
するため、光源の強度が周波数に多少依存しても、共鳴の有無の判別がより容易に行えるという
点である。この手法を用いることにより、KCuCl3に対して周波数掃引による ESR 測定に成功し
た。 
 
４．研究成果 
 図2(a)はKCuCl3について、H||[201]、4.2 Kにおいて、メンブレンを用いた装置により、いくつ
かの磁場で得られた周波数掃引によるESRスペクトルである。0.61 THzを中心に0.05 THz程度の
幅で信号が観測された。図2(b)は系の周波数-磁場図である。図中の点線は既に本系において通常

 
 
図 1．(a)開発した周波数掃引型 ESR 装置の
模式図、及び(b)回転試料ステージの拡大図． 



のESR測定により観測されていたSz 
= ±1のブランチと、それらより決ま
るSz = 0のブランチを表している。理
由は明らかではないが、Sz = ±1の信
号は二つの信号に分裂しており、そ
れを反映してSz = 0のブランチも2本
の線を引いた。さて観測された信号
は左右対称な形をしていない（図
2(a)）。これは、一つにはメンブレン
による周波数掃引の測定では光源か
らの出力の周波数依存性が規格化さ
れていないということが上げられ
る。またこれに加え、先述したよう
に信号が2本に分裂していることも
関係していると考えられる。観測さ
れた結果を、信号の幅をエラーバー
として図2(b)に示した。この共鳴は、
信号が二つに分裂していることとそ
れぞれの信号が有限の線幅を有して
いることを考慮すると、予想される
Sz = 0のブランチとよく一致してい
ると言える。即ち直接遷移の平行モードの観測に成功した。更にスペクトルを見ると、磁場を変
化させても信号強度は大きくは変化しておらず、この事は観測された直接遷移がスピンカレン
ト機構を起源とするエレクトロマグノン励起であることを強く示唆している。一方でSz = ±1の
信号は、現状でははっきり観測されているとは言えない。ただこの点に関しても、スピンカレン
ト機構を有するスピンダイマー系のESRの選択則を検討した結果、S = 0の信号強度はSz = ±1のそ
れの2倍になるということが分かり、これを反映している可能性がある。以上から、本系の直接
遷移はスピンカレント機構を起源とするエレクトロマグノン励起であると結論付けられる。 
[1] S. Kimura et al., Appl. Magn. Reson. 46 (2015) 1035. 
[2] H. Takahashi et al., Rev. Sci. Instrum. 89 (2018) 083905. 
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図 2．KCuCl3、H||[201]、4.2 K における(a)異なる磁場
での周波数掃引 ESR スペクトル、及び(b)周波数-磁場
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