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����
���� ��
�	���	� $� �� ��� �
��
����
� 
� ���� ���������

����� ��� �
�
����
���� ��
�	���	 �� ��
�� �� 1����� 4�9� ���� ��� �����	 ���

���� �������� ��� ���� ���� ������ ��� ��� ������� ���
����� ��� ����� 
� ��
� ��	

��� �
�
����
�� ��
�	����� 
� Q��
�! �� ����� Q��

� � �� �� �������	� ���� ���

����
����� ���� ��� ��� ����� �,- ��
� N ��. ��� ����	����	! ��� ��
�
�� �� ��� ����

���� ������ ��� �
������	 �� ��� �� 	������
�! ������� ��� ��
�
�� �� ��� ���� ����

������! �� ����� ��

 - �N�� ! ��� �
������	 �� ��� N� 	������
�� ��� �
��������
� 
�

�
�� ���� ������� �
 ��� ��
�
� �
��������
� ��� �������	 
�� ���� 
����� $� �� 	����



������� �	 ����
� �����
���
�� �� ������� '�

�,�. �� ��� �������	� 
� =<6 ���� �
��
��	 
� ����
� ���� �������! ��� ��
�
�

�
��������
� �� �� ��
�
���
��� �
 ��� 	�"������ 
� �,� � ��. ��	 �,� N ��. ��

��  �,� � ��.� �,� N ��. � �4��
��,�.

��
� �� Q�� 
 �� � ,4�0.

��� ����
�������� ����� 	����	���� 
� ��
�
� �
��������
� �� ��
�� �� ��� 	�"�����

���� 
� ��� =<6 ��������,1����� 4�9.� $� �� �����	 ��� ?	�"�������� �
��	 �"���@� ���

���������
� ��
�� ���� ���� ������� ����� ���� �
 ��� ���*������ 
� ��� �
��	 �"����

1
� ��� �*����� �
��������
� ��������! ��� �
�	���
� ���� Q�� �� ����
��� ���� �� ��

�� ����	� $� �� �������	 �� ���� �������� ���	�

��� #��������� ��
�� �"���

��� ���������	 �
��	 �"���,$<=. �� ��� ����
	 �
 �
������ ��� ��
�
� �*�������

�� �������� ��� ��� ����� 
� ����
����� �� �
� �������� ���	A�4! ��B� $� ���� ����

�� �� �
������ �
 �������� ��� �
��������
� 
� ������
�� �
 ��
�
�� �*�������! ����� ���

�
��������
�� 
� ��� ��� ���� ������� �
 ��� ��
�
� �
��������
� ��� �
� �������	�

D ���� ������ �� �� =<6 �������� �� �� ������� �������� ���	 ��
�� ��� ����� ��

�
���	���	� $� �������� ��� 
���������� �������� ���	 4���� �
��� ��
�� ��� ����!

����� �� ������	������ �
 ��� �����! �� ������
� ���� 3�����
���� �� �� ����� ��

�� - ���� � N 4���� � �
���� ,4�'&.

����� �� �� ��� ������ ������� ���	�  � ��	  � ��
� ��� ���
��
���� ��	 ��� �

�
��
���� 
� ��� ������
� ���� ����
�! ������������� $� ��� �
������ ����� !�� "�� #�

���� ��� ��� ����� 
� � ��
��	 �����! ��� 3�����
���� �� �������	 ��

��� - ,�� � �. �� N �� ��� ,4�''.

����� �� �� ��� 6��� ��� �����! �� - ����� $� ���������� ��� #����� ���������
�


� ��� ���� ���� ��� �"������ ���	 ����� �� 
������	 �
 ��� 	������
� 	��������	 ��



������� �	 ����
� �����
���
�� �� ������� '9

��� ��
 �
��
����� ��! ��	 �� � � �� ��
�� �� 1����� 4�/� ��� �"������ I���
�

��� ����� ��		 �� ���� �"������ ���	 �� ����� ��

��		 -
�
,�� � �.� N ���� ,4�'4.

��� �"������ ���	 �� �������	 �� ��		 - ��		
�� � ��� �
��������
� �������� ��
� ���

x′

z′

ωeff

ωR

ωS−ω

1����� 4�/O ="������ ���	 
� ��� ������
� ���� �� ��� �
������ �����

������
� �
 ��� ��
�
� ���
��� �
�� �*����� �� ��� ���� ���� ��� �"������ ��� �����

��		 �� � ��� �
 ��� I���
� ��� ����� 
� ��
�
� �� A��! 9&B�

�� �
���	�� ���� ��� ������� �������� ���	 ��! 
� ��� ��� ����� 
� ����	����	

����
���� �� ����� ���
��� ��� ���
������ ���� ��� ������� �������� ���	 �������

�	����������� �� ��
�� �� 1����� 4�2,�.! ��� 	������
� 
� ��� ������
� ���� ����
�

������� �
��
���� ��		 ��	 ������ �� �� �������	� ��� �������� ���� �� ������	 �� ���

������
� ���� �������
� ����� $� �� �����	 ��� �	������� ���� �������� 3���! �� ���

�
���� D ��	 : ����� ��� �
�	���
� ��		 - �� �� �������	! ��� �
��������
� ��������


�����,1�����4�2,�..� $� �� �
����	 ���� ����� �� �
 ���������
� 
� ��� �
��������
�

�������� �� ��� �
���� D ��	 :! ����� ��� 	������
� 
� �� ������
� ���� ����
� �� ������

�������� �
 ��� �"������ ���	� $� ��� ������� �������� ���	 �� ����� ���
��� ���



������� �	 ����
� �����
���
�� �� ������� '/

���
������ 
� ��� ��� ���� ������� 
��� ��� ������	�� 
� =<6 ��������! ��� ��� ����

������� ���� ��� �
��������
� �
 ��� �
��������
� �������� �� ��
�� �� 1����� 4�(�

(a) adiabatic fast passage (b) integrated solid effect

x′

z′

Pe

ωS−ω
ωeff

ωR x′

z′

Pe

A

B

ωS−ω

ωI

ωR

ωeff

1����� 4�2O D	������� ���� ������� ��	 ���������	 �
��	 �"��� �� ��� �
������ ������
,<�� ��� ����.

��� �	������� �
�	���
� �
� �������� 
� ��� ������
� �
��������
� ����
� ��

������$��
������ ��

� $��� � �� ,4�'�.

$� ��� ���� 
� �������� ��� ������� ���	! ��� �	������� �
�	���
� ��

������$��
����� -

��������
���� -

������� ���

��

������ ��
�� ,4�'9.

���� ��������

��

������ ��
�

��
� ,4�'/.

$� ��� ���� 
� �������� ��� ����
���� ��� �����! ��� �	������� �
�	���
� ��

���������
������ ��

�� ,4�'2.



������� �	 ����
� �����
���
�� �� ������� '2

$� �		���
�! ��� �
�	���
�

�� � �� ,4�'(.

�� ���
 �� ����	� ��� �
��������
� ��� �� ����������	 ��
� ��� ������
� �
 ��� ��
�
�

�� ������ �
� �������� ���	 ,� '&������. �� ����� 
� ��� ���������	 �
��	 �"���

��	�� ����� �
�	���
���

ω

ESR

sweep ω

ωS
i ωS

j

abc

-th spin packeti

-th spin packetj

1����� 4�(O D ��������� ���� 
� ��� ���������	 �
��	 �"��� ������ ��� ������	�� 
�
��� =<6���������� %�% �
�����
�	� �
 ��� �
��� D 
� ��� ���� ���� ������ �� 1�����
4�2,�.! %�% �
 ��� �
��� : 
� ��� ���� ���� ������ ��	 ��� �
��� D 
� ��� ���� ����
������� %�% �
�����
�	� �
 ��� �
��� : 
� ��� ���� ���� ������� ��� ��� ����� 
� ���
����
���� �� ����� �� ��
�� �� ��� ���
��

��� ���� ��������� �� ����� 
� ��� ���������	 �
��	 �"��� ��� ������	 
�� ��

3������! �� ���A�4B� ���� �
������	 �	<� ������� �� ��� ������ ������� 
� �����
� 	
��	

���� �
�
� �� 4�29������ �� '�4>� $� ��� ���
���	 ���� ��� �
��������
� �� ��� �����

�����	 �
��	 �"��� �� 4' ����� �� ���� �� ���� �� ��� 	�"�������� �
��	 �"����



������� �	 ����
� �����
���
�� �� ������� '(

��� ����
�� ����� �� ��� �������� ��
��	
�

��� ������� ������
� �
��������
� �� �
� �������� ���	 �� ���� ����������� �� �



����� �
 �� ������	 �
 ��� 	������ �
��������
� 
� ��
�
��� 3
�����! ��� �
������
�

	�"������� 
� ��� ������� ����� 
� ��
����� �
������� ��� ���������� �
 ��� 	��������

��
�
� �
��������
�A�'! �9B�

D� ������ 
� ��� ������ ������ 
� ��
����� �
������� ��� ��
�� �������������

�� 1����� 4�C� ��� ���� ����� 
� ��� ��
��	 ����� 
� ���� � �
������ �� ��������

��� ������
� �� ��
�����
���� ������	 
� ��� �
���� ������� ����� ��� 3
�����! ���

��
�������� 
� ��� 	����� �������
� ��
� ��� ��
��	 ����� <� �
 �� �� �������� ������

;� ��� 
���� ���	! ��� �
������ ��� �� �����	 �
 ������ ������� ������ �� 
������

S0

S1

S2

S3

S4

T0

T1

T2

fluorescence

10   ∼ 10   sec.−7 −9

10     ∼ 10     sec.−11 −14

10     ∼ 10     sec.−11 −14

10   ∼ 10   sec.−7−5

10 ∼ 10   sec.−5

10 ∼ 10   sec.−3

internal conversion

internal conversion

phosphorescence

internal conversion

intersystem

    crossing

intersystem 

    crossing

S0 : ground state

S* : singlet state

T* : triplet state

radiative process

non-radiative process

10   ∼ 10   sec.−8−6

laser excitation

1����� 4�CO ������� ������ ������ 
� �� ��
����� �
������



������� �	 ����
� �����
���
�� �� ������� 'C

�������� $� 	����� �
 ��� ���� �����	 ������� ����� <� ���� ����! ��������� ������

'&����'&��� ���� 	�� �
 ��� �������� �
������
�! ����� �� �
����	������ ��������
�

������� ��� ���� ���� ������� ����� ��� ��
 �
����������� 
� ��� ��������
�� ��
� ���

<� �����! ���� �� ��� 	���� �
 ��� ��
��	 ����� ��	 ��� ��������
� �
 ��� �� �����

	�� �
 ��� ����������� ��
������ ��� ����������� ��
����� �� � �
����	������ ��
����

������� 	�"����� ���� ������ �����	 �� ��� �����
���� ���������
�� ����� �� � ��	������

	���� ��
���� ��
� ��� �� �
 ��� ��
��	 �����! ����� �� �����	 ��� ��
���
���������

+
����	������ 	���� 	�� �
 ����������� ��
����� ����� ���
� 6�	������ 	���� ��
� ���

<� ����� �
 ��� ��
��	 ����� �� ��
�� �� ��� J�
��������! ��	 �
����	������ 	���� ��

	�� �
 ��� �������� �
������
�� $� �		���
�! ����� �� ���
 ��� ��������������� ��������
�

��
� �� �
 ������ �����	 ������� ������ �� ��� ���
����
� 
� ��
�
��� ���� 	���� �


�� ����	��� ��� ������� 	���� �
������� ��� ���
 ��
�� �� 1����� 4�C�

��� ��������
�� ������� ��� ���� �����	 ������� ����� ��	 ��� ��������� 
� ���

������� ����� ��� ��������� ������� ��� �����
���� ���������
� ������ ��� ����� 
���

������� ��� ������ ���� ��� ���� �
��� ��������A40! �/! �2B� ���� ��� ���������

����� 
� ��� #����� ��������� 
� ��� ���� �
������
� 	�"������ �� ���
�� ��	����	���


� ��� ����������� ��	 ��� �������� 
� ��� ������� ���	! ��� �� 	����	� 
� ���

	������
� 
� ��� ������� ���	� ������
��! ������ �
������� ������� �� ��	���������� ��

�������� �
� �
�������� ��
�
���

$� 
�	�� �
 
����� ��� ���� ��
�
� �
��������
� �� � �
� �������� ���	 �� ����

�����������! ��� ���������	 �
��	 �"��� �� ������	 �
 ��� �� ����� ������ ��� ���������

$� ��� �������
� ���� 
� ��� ������
�� 
� �� �� �
���� ���� ��� �������� 
� ��� ��

�����! ��� �������
� ��
�� ��� #����� ��������� 	
�� �
� ����� ��� �������
� 
�

��� ��
�
� ���� �������������� ��� ��
�
� ���� �� ���� �
������	 
� ��� ��
��	 �����

�
� �
�� ����! ����� ��� ����� �� 	�����������



������� �	 ����
� �����
���
�� �� ������� '0

��$ ������� �	�
��� ��
��������� �� ��� ��������

����� ����
�� �����

����� ����	
� ����
���
� � ����� 
� ��� 	������� �����

��� ���� �
�� ��������� 	������

��� ��������� �
������ E��3�� ��� � ����� �
������
� 	�"������� ������� ���

#����� ��������� 
� ��� ������� ������� ��� �
������
�� 
� ��� #����� ���������

x

y

z

1����� 4�0O 5
������� ��������� 
� ��� ���������

�N ' �! �& � ��	 � � ' � ��� '4! (2 ��	 '4) ������������! ���� ��� ������� ���	 ��

������	 ��
�� ��� ���� �� ��
�� �� 1����� 4�0A�(B�

$� �� ��
�� ���� ����������� ��	 ����������� ��� �������� �
������� �
� ��
����

�
 ������ �������� 	
��	 ���� ���������� D ������ ������� 
� ����������� 	
��	 ����

��������� �� �
���	���	� ��� ����� 	������ 
� ��� ��������� �
������ �� ��
�� ��

1����� 4�'&� $� 
�	�� �
 �
������ ��� ��
�
� �� ��� ������� 	����������! � �����	 �����

���� �� ������	 �
 ��� �������! �� ����� ��������� �� �����	 �
 
�� 
� ������ �������

������ ��	 ���� �� 	����� ���
 ��� �
���� ������� ����� ��� 8����� ��� ����
	 ����

��������� ������� 
� ��� �� �����! ����
����� ��� ����	����	 ����� ��� ������� ���	

�� ����� ���������
���� �
� �������� ��� 	������ ��
�
� �
��������
� �� ����� 
�



������� �	 ����
� �����
���
�� �� ������� 4&

��� ���������	 �
��	 �"���� 7�������� 	����� ��
� ��� ������� ����� �� ���
 ��� ��
��	

����� ���� ��� 	���� �
������ 
� ��
�� 4&%����A�CB� D� ��� �������
� 
� ��� ���������

��	 ��� �� ������� $<= ��� �������	! ��� ��
�
� �
��������
� ���������� <���� ���

S0

S1

S′

T0

intersystem
crossing

ground state

~20nsec
~20µsec

non-radiative process

radiative process

laser excitation

12%

76%

12%

λ∼600nm
1
2| −1, +     >

| −1, −     >1
2

|   0, +     >1
2

| +1, +     >1
2

|   0, −     >1
2

| +1, −     >1
2

mS mI

microwave irradiation
hω

1����� 4�'&O =����� ������ 
� ���������O ��� ������ 
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�
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microwave source

   ( Synthesized Sweep Generator, 

            Wiltron 68147  )

isolator

attenuator

diode SW

TWT amplifier
( Varian, VZM6991K3, 

 Gain ~ 39.4dB  )

attenuator magic T

stub tuner

matched load

directional coupler

crystal mount

oscilloscopepower meter

(b) ISE(a) ESR 

gain~100

cylindrical cavity
TE011, Q~6000

function generator

high current Amplifier
APEX PA05

pulser

trigger

trigger

trigger

pulse laser

sample

pole piece 

   of the magnet

internal coil

pulser

trigger ON ( ISE )

trigger

NMR-coil

pulse NMR system
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power divider

RF generator
f = 12.95MHz

RF SW

RF power amplifier

antenna tuner

pre amplifier

RF SW

band pass filter

band pass filter

double balanced mixer

low pass filter

degital 

oscilloscope

RF Amplifier-1

RF Amplifier-2 

pulse generator

NMR-coil

trigger

trigger

trigger

band pass filter
band width ~ 1MHz

low pass filter
f ≤ 1MHz

NMR probe circuit

Transmitter

Receiver

attenuator
blanking trigger
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