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研究成果の概要（和文）：スピン集合系のキラリティを評価する新しい測定手法として，円偏光（円偏波）を用いた磁
気分光法が重要である．円偏波マイクロ波を用いたESRは過去にいくつかの試みがなされている．それらに対して本研
究では，汎用のSQUID磁束計に円偏波マイクロ波を導入して，定常的な縦磁化を検出することで円偏波ESRを測定する装
置系を設計・試作した．電磁場シミュレーションに基づいて製作した円筒導波管を，汎用のSQUID磁束計に組み込んだ
．アキラルな有機ラジカルを標準試料として，円偏波マイクロ波によるESR信号を観測することに成功した．ただし，
信号強度から，だ円成分の混入（円偏波への直線偏波の混入）が認められた．

研究成果の概要（英文）：We have developed a novel ESR spectroscopy method for examining chirality of spin 
assemblage systems. The static longitudinal magnetization can be detected with a conventional SQUID 
magnetometer where a circularly polarized (CP) microwave is introduced with a waveguide. The waveguide 
suitable for the detection of macroscopic magnetization under the static magnetic field and the CP field 
was designed on the basis of electromagnetic field simulations. For a standard sample of an achiral 
organic radical, ESR signals were observed under the irradiation of the CP microwave field.

研究分野： 物理化学・磁気化学

キーワード： スピン　キラリティー　ＥＳＲ　ＥＰＲ　円偏波　ラジカル　ＳＱＵＩＤ
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１．研究開始当初の背景 
近年，キラリティをもつ磁性体が注目されて
いる．スピン集合系のキラリティを直接評価
できる新しい測定手法として，円偏光（円偏
波）を用いた磁気分光法が重要と考えられる．
円偏波マイクロ波を用いた電子スピン共鳴
法（ESR）は過去にいくつかの試みがなされ
ている．矩形導波管の特定の場所に円偏波が
生じることは古くから知られていた．1960 年
代には，この寄生的に生じる円偏波を取り出
して，試料を内部に置いた空洞共振器を励振
させることで円偏波 ESR が測定された例も
ある①．しかし，この方法で「純度」の高い
円偏波（だ円偏波成分の混入，つまり直線偏
波成分の混入のない円偏波）を励振させるた
めには，導波管内のマイクロ波を完全な進行
波にする必要があり，空洞共振器との結合は
低感度の透過型にせざるを得ない，という制
約があった．導波管に寄生的に生じる円偏波
を使う方法をとるかぎり，円偏波の「純度」
と測定感度の難点は避けられない．この問題
では，現在に至るまで本質的な解決は得られ
ていない． 
 
２．研究の目的 
上で述べたような従来の研究に対して本研
究では，技術的に充分に確立した磁化測定装
置（汎用の SQUID 磁束計）に，新たに円偏
波マイクロ波を導入しながら定常的な磁化
を検出することで，結果的に円偏波 ESR を測
定できる装置系を開発することを目的とし
た．SQUID 磁束計を用いた縦磁化検出 ESR
はすでに報告があるが②，本研究では輻射場
を円偏波化することで，磁性体のキラリティ
の評価に応用することを目標とする．SQUID
磁束計に挿入する円筒導波管について，電磁
場シミュレーションを行ない，試料位置での
マイクロ波のだ円偏波/直線偏波成分の混入
の程度を評価した．さらに，その計算結果に
基づいて，円偏波導波管－マイクロ波導入系
を設計し，試作した． 
 
３．研究の方法 
電磁場シミュレーションは，CST Studio Suite 
2013,2014 / MW Studio を用いて有限積分法に
より行なった．マイクロ波周波数は V 帯（約
69 GHz）に固定し，円筒導波管（図 1）の管
壁は，すべて完全導体であるとした．左右円
偏波の導入は，標準的な方法で行なった．す
なわち，管軸（図 1 の z）に垂直な面内で互
いに直交する２つの方向（x, y）で，TE モ
ードの直線偏波を±π/2 の位相差を設けて
導波管の一端で励振した．得られる進行波の
振動磁場について，複素振幅を空間座標の関
数として求め，そこからだ円率などを算出し
た． 
 
４．研究成果 
（１）まず，内径が一様な円筒導波管（図 1
のモデル A．内径 3.6 mm）の振動磁場 B1を

解析した．xy 面内成分の振幅は，円筒の中心
で最大になった．また，だ円率Ψ（長軸と短
軸の比）は±1 であることから，管の中心で
は横波としての円偏波が進行することがわ

 

図 1．電磁場シミュレーションで用いた導
波管のモデル（A：内径が一様な円筒．B：
コーン構造を挿入した円筒）．管の左端で
円偏波を励振し，磁化測定用の試料位置
（◎）での複素振幅を算出する． 
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図 2．右円偏波を導入した場合の，振動磁場
の複素振幅から算出しただ円率Ψ（■：xy
面内，○：yz 面内，×：zx 面内の成分）．(A)：
モデル A，2r = 3.6 mm；(B)：モデル B，2r = 
6.0 mm． 



かった．しかし，中心から離れるにつれて，
伝播方向（管軸 z 方向）成分の振幅が増大し
た．SQUID 磁束計内では，定常的な縦磁化は
導波管に平行な鉛直方向（// 静磁場 B0 // z）
に生じるため，試料の全体積にわたって
B0⊥B1 の関係が保たれないことになる．また，
図 2(A)に示すように，中心から離れるにつれ
てだ円率Ψが 1 から大きくずれ，直線偏波成
分が混入しただ円偏波が試料の一部に照射
されることがわかる．振幅とだ円率のこのよ
うな傾向は，円筒導波管の TE11モードや矩形
導波管の TE10 モードで一般に見られる振動
磁場分布と類似のものと考えられる． 
（２）次に，励振波源と試料の間にコーン構
造を挿入した導波管（図 1 のモデル B．コー
ン部の傾斜 = 内径 2 mm 増/軸長 33 mm）に
ついて同様の円偏波計算を行なった．内径が
一定（6 mm）になる試料位置では，振動磁場
の振幅はモデル A とほぼ同様の位置依存性
を示したが，だ円率は tanΨ≈ 1 を保つ領域
が拡がることがわかった（図 2(B)）．これな
ら，直線偏波成分の混入が少ない円偏波に試
料を完浴させることができる． 
（３）シミュレーションの結果に基づいて，
コーン構造を含む導波管を試作した．コーン
付き円筒導波管（SQUID 磁束計のサンプルロ
ッドを兼ねる）の上部にポーラライザー，周
波数逓倍器，アッテネーター，ガン発振器か
らなる円偏波発生系を接続した．V 帯のマイ
クロ波照射時でも試料部温度がマイクロ波
非照射時と同様の 2 K に保たれることを確
認した． 
（４）アキラルな結晶構造をもつ有機ラジカ
ル（芳香環で置換されたニトロニルニトロキ
シドラジカルの誘導体）のランダム配向微結
晶を標準試料として，円偏波マイクロ波を照
射しつつ磁化曲線を測定した．マイクロ波の
照射がない場合は，通常の常磁性体で見られ
るような，スピン量子数 S = 1/2 の Brillouin
関数で再現できる磁化曲線が観測されたが，
円偏波マイクロ波を照射すると，共鳴条件を
満足する磁場領域で磁化の減少が観測され
た．この磁化の減少量は，マイクロ波のパワ
ーの平方根（振動磁場 B1の振幅に対応する）
に比例しており，定常的な ESR 共鳴吸収に
相当することが確かめられた．さらに，静磁
場の印加方向の反転，すなわちラーモア歳差
運動の回転方向の反転の効果のみが現れる
条件下で，ポーラライザーの有無（それぞれ
左右円偏波，直線偏波の照射に対応する）に
よる磁化曲線の変化を調べた結果，ESR 信号
の強度は，円偏波の左右旋性に応じた傾向は
示したものの，だ円率Ψ（左右円偏波で tan
Ψ=±１）を反映したものから若干ずれてい
ることがわかった．これは，円偏波に直線偏
波成分が混入していることを示しており，今
後の課題として，クライオスタット内での反
射波に由来する逆旋偏波成分の除去が必要
である． 
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