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　　欧州放射光施設 と福井大学遠赤外領域開発研究 セ ン ターと の 間 で ，X 線検出 電 子 磁 気共鳴 お よ び そ の 励起 と

検出実験 に 用 い る ため の サ ブ テ ラ ヘ ル ツ 領域 ジ ャ イ ロ トロ ン を最 適化す る共 同研 究 が 進 行 して い る．本稿 で は，
こ の 挑戦的課題 の 科学的意義を簡単 に 解説 し ， 望 ま しい サ ブ テ ラ ヘ ル ツ ジ ャ イ ロ トロ ン の 設計 の た め の 目標仕様

を示す．
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5．6．1THz 領域 の歳差周波数 に至 る X 線検出電子

　　　　磁気共鳴

　X 線 検 出 電 子磁 気 共 鳴 （X −ray 　Detected　Electron　Mag −

netic 　Resonance （XDEMR ））は，定常バ イ ア ス 磁場 に 垂 直

な 高周 波磁場 に よ っ て 励起 さ れ た 磁化 の 共鳴歳差運 動 を計

測す る た め に X 線磁気円二 色性 （X −ray 　Magnetic　Circular

Dichroism（XMCD ））が用 い られ る 新 しい 分光法 で あ る

［1−3］．図 1 に示す よ うに，XDEMR は横方向 （TRD ）あ る

い は 縦方向 （LOD ）検出の 配位 で 測定 で きる．　 X 軸方向 に

進 行 して い る 円偏光 （CP）の X 線 に 対 して は，共鳴歳差運

動 に よ る横磁 化成分 nM ⊥ が 励起高周波 の 周波 数で 振動す

る 磁気 的 円一二色性信 号 を 引 き起 こ す こ と が 期待 さ れ る．

LOD 配 位 に お い て は ，　CP 　X 線 の 波 数 ベ ク トル kx は Z 軸 に

平行で あ り，XMCD で 調べ る こ とが で きる の は ，定常磁化

成 分 AM 。で あ る．」M ．は歳 差 運 動 に 起 因す る 2 次 の 摂 動 で

あ り励起高周 波 電力 に 依存す る．

　欧 州 放射光施設 （ESRF ）で 行 わ れ た 強磁 性 YIG 薄膜 に 対

す る X 線 検 出 強 磁 性 共 鳴 （XDFRM ） の 先 駆 的 実 験 は，こ

の 新 しい 分光法が 注 目すべ き可 能性 を持 っ て い る こ と を確

か に した ［1．2］；

〔D 強磁性共鳴 （FRM ）や 常磁性共鳴 （EPR ） は ある 実効

　　的 な 基 底準 位 に あ る 磁 化 の 歳 差 運 動 を 表 す が ，

　　XDEMR は 元素選 択 的 で あ りか つ 境界選択 的 で あ

　　 る．こ の 方法 は，例 えば 鉄や YIG 中 の イ ッ ト リウ ム な

　　 どの よ うに，物質中 の 吸収元素 に 応 じて 選択 さ れ た 対

　　称性 を 持つ 励起 終状態 に 関連 して い る磁化成分 の 歳差

　　運 動 を 分離す る こ とが で き る．

  拡 張 され た 総 和則 に よ っ て ，軌道お よ び ス ピ ン 成分の

　　 歳 差 運 動 の ダ イナ ミ ク ス の 「もつ れ 状態」 を分離す る

　　 こ と が で き る に 違 い ない ．こ れ は ス タ ン ダ ード な

　　 FMR や EPR で は不可能 で あ る．

　 こ の よ うな実験 か ら得 られ る可能性 の あ る典型 的な情報

は ， 歳 差 運 動の 開口 角 （8。〉 と位相角 （φo）お よ び縦方向

（Tl） と横方向 （T2）の 緩和時間で あ る．

　励起周 波数 を THz 領域 ま で 高 くす る と，XDEMR は Van

Vleckあ る い は Kubo −Obata 常磁性 にお け る 軌道磁化成分を

調べ る た め の 特徴ある 手法 に なり得 る．3d遷移金属化合物

に お い て ，軌道磁化成分は 結晶場の た め に 部分的 に ク エ ン

チ して い る こ とが 知 ら れ て い る ．し か し，こ の こ と は，希
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図 1　 横方 向 （TRD ）ある い は縦方向 （LOD ）検 出の 配位 の XDEMR

　　 実験の 概念 図，
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一L類，5d遷移金属お よ び相対論効果 が 顕著 に な る ア クチ ノ

イ ド属 の よ うな高 Z 元素 の 配 位化 学 に は 当て は ま ら な

い ．しか し，常磁 性試 料 に は ， XMCD 信号 が 15　K 以 下 の 低

温 か つ 6T 以 上 の 高磁場 で なけれ ば正確 に測定で きない と

い う困難が 常 に つ きま と っ て い る。こ の 磁場 で は，共鳴周

波数 は しば し ば サ ブ テ ラ ヘ ル ツ 領 域 に 入 る．そ れ で も な

お，こ の 技 術 的困難 は興味深 い 有利 さへ 転換 さ れ得 る．な

ぜ な ら，通 常大 きな ゼ ロ 磁場分離 の 結果 と して マ イ ク ロ 波

周波数 で は EPR が 起 きない ，整数ス ピ ン を 持 つ 常磁性系

（非 ク ラ マ
ー

ス 系） に 対 して ，励起で きる か らで あ る．

　長年，高磁場磁気共鳴 は ，希 1二類 鉄 ガーネ ッ トに お ける

弱 い Kittel−Kaplan 交 換 モ ードの 実 験 的 検 出 か ら フ ェ リ磁

性 あ る い は反 強 磁 性 試 料 を 特徴 づ け る た め の 強 力 な 手法 と

して 知 られ て きた ．も し ， 磁気的に 結合 して い る 副格予 に

付随す る 高周波数の 基準 モ
ードを調 べ る こ と が で きれ ば，

XDFMR 実験 は非常 に魅 力 的 に な り得 る．例 え ば ， 異 な る

サ イ トに お け る ス ピ ン お よ び軌道磁化成分 の 歳差運動 は 結

合す る だ ろ う．我 々 は，マ イク ロ 波周波数領域 で 検出され

た XDFMR 信号 は低周波 （音響）モ ードに 付随 す る もの で ，

他の （光学）モ
ードは THz あ る い は 遠赤外領 域 の ス ペ ク ト

ル と して 励 起 され る だ ろ うと考えて い る．

　X 線 で 反 強磁性共鳴 （AFMR ）を検出す る こ とは，さ ら

にチ ャ レ ン ジ ン グで あろ う．ど ん なXMCD 信号 の 検出 も対

称性 か ら不可能で あ る に もか か わ らず，XDEMR 信号 は測

定可 能 で あ る と い う不 可 解 な 状 況 を 思 い 描 く こ とが で き

る．こ の よ うな 状 況 は，クエ ン チ して い な い 軌道磁化成分

に付 随 す る 強 い 非 等方場 が 存在すれ ば期待 さ れ る こ と と し

て ，結合 した 2 つ の サ ブ ラ テ ィ ス の 歳差 角が 異 な る場 合 に

生 じ うる．具 合 の 悪 い こ と に，多 くの 試 料 にお い て ，
ゼ ロ

磁 場 AFMR は THz 領 域 で の み 観 測 可 能 で あ り （例 え

ば，LaMnO3 で は AFMR は 大体 0．5　THz で 見 ら れ る ），低周

波 （音響） モ ードは 5 − 15T の オーダ の 高 バ イ ア ス 磁 場 ド

で ，典型的に はサ ブ テ ラヘ ル ツ 領域 の 周波数で励起 さ れ う

る．

5．6．2 サ ブテ ラ ヘ ル ツ XDEMR 実験用 に最適化 さ

　　　　れたジ ャ イロ トロ ン

　ESRF にお い て は ， サ ブ テ ラ ヘ ル ツ の 周 波 数 で 振 動 す る

微弱 な XMCD 信号 の 捕捉可能な十分 ダ イナ ミ ッ ク レ ン ジ

の 広 い X 線検出器 が ない た め，LOD 配位 に お い て の み，サ

ブ テ ラ ヘ ル ツ XDEMR ス ペ ク トル を記録す る こ と を想定す

る こ とが で き る．しか し，そ の ような弱 い 2 次効果の 検 出

は 非常 に チ ャ レ ン ジ ン グ で あ り，ジ ャ イ ロ トロ ン の 運 転

モ
ー

ドに 強い 制 限が 課 され る こ とに なる ．

（i＞ジ ャ イ ロ トロ ン 出力 の 振幅変調 は，通常 マ グ ネ トロ ン

　　 入 射型 電 子銃 の ア ノ
ード電 位 を変 調 す る こ と を通 して

　　 電 子 の ピ ッ チ フ ァ ク タ を制 御 す る こ と に よ り行 わ れ て

　　 い る ［4ユ．福 井 大学 に お い て 400kHz まで の 高い 周 波 数

　　 ま で 振幅変調が 試験 さ れ て い る．もっ と も優先順位 が

　　高 い わ けで は ない が ，速 い 緩和過程 に対応す る に は，

　　 変 調周 波 数 を VHF 領域 あ るい は ラ ジ オ 周波数 領 域 ま

　　 で高 くす る こ とが 望ましい ．
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図 2　 17T 超 伝 導 マ グ ネ ッ トと シ
ール オ フ 管 で 構 成 され る ジ ャ イ

　 　 ロ トロ ン FU　IV−A ，

（ii）周波数変調 は ジ ャ イロ トロ ン の 加速電圧を変調すれ ば

　　可能 で あ る が ，陰極 は低 イン ピーダ ン ス で ある か ら こ

　　れ は簡単なこ とで は な い ［5］．約 300GHz に お い て ，こ

　　の 方法で 3 − 30MHz の 発 振 周 波 数 シ フ トが 1− 40　kHz

　　の 変調周波数 で 得 ら れ て い る ［4］．

　 17T 超伝導 マ グ ネ ッ ト，高電圧 マ グ ネ トロ ン 入射型 3 極

電子銃 お よ び シ
ー

ル オ フ 管 か ら構成 さ れ る ジ ャ イ ロ トロ ン

FUIV −A の 設計 か ら，い くつ か の こ とが 想定 さ れ る （図

2 ）．120 − 450GHz の 周 波 数 範 囲 で の 階 段 的 な 周 波数同 調

は ，基本的に は 基本 波 （s ＝1）電子 サ イ ク ロ トロ ン 共鳴 に

対 し て 最適 化 さ れ る が ，第二 高調波 を用 い た 890GHz に 及

ぶ さ ら に 高 い 周 波 数 は オ プ シ ョ ン と して 残 さ れ て い る ［6］．

陰極の 損傷な く長期 の データ取 り込み 期間 に わ た っ て の 連

続動作 を保 証す る た め ，
ジ ャ イ ロ ト ロ ン を低 い デ ュ

ー

テ ィ
ーサ イ ク ル （3．33％ − 8．75％ ）で パ ル ス 運転す る こ とが

戦略で ある．35kHz まで の 高い 繰 り返 しで パ ル ス 運転す る

こ とが 可 能か ど うか の 確認が 必 要 で あ る．さ らに 試験す る

こ と は 当然 で あ る が ， XDFMR 実 験 に 求め られ る もの と し

て ，lkW まで の ピー
ク 出力は 現実的な目標 で あろ う．

　 352．202MHz の 繰 り返 し周波数 を もつ ESRF の 蓄積 リ ン

グ 中の 電子 バ ンチ に完全 に 同期す る ように，ジ ャ イ ロ トロ

ン か ら の 放射の 振 幅お よ び 周波数変調 に ト リガ を か け る た

め，多 くの 努力が 払 わ れ る だ ろ う．こ れ は，ノ イ ズ に 隠れ

た微弱信号 を取 り出す だ け で は なく，XDEMR 測 定か ら縦

方向 （Tl）と横方向 （T2）の 緩和時間を引き出す可 能性 を残

す た め に 必 須 で あ る ．

　現 在 想 定 して い る 仕 様 を さ ら に 明 確 に す る た め，ESRF
と FIR 　FU の 共 同研 究 プ ロ グ ラ ム の

一
部 と して，2009年 に

は ESRF で 予備的実験 が 行 わ れ る 予定で ある ．17T 超伝導

マ グ ネッ トを 用い て サ ブ テ ラ ヘ ル ツ 測定 の た め の XDEMR

ス ペ ク トロ メ ータ を建設す る た め，そ の 次 をめ ざ した 仕事

も始まっ て い る．
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