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研究成果の概要（和文）：　力検出型の高周波電子スピン共鳴装置の高感度化を行った。カンチレバーを用いた
測定では、オプトメカニカルな制御を行い、ダイナミックレンジを拡張することができた。
　メンブレン型デバイスを利用した新たな装置では、より本質的な改善がなされた。強磁場下でも高い安定度が
達成された。また、ESRに伴う発熱による磁化変化を観測することで、磁性体試料など、緩和時間の早いスピン
系への適用も可能になった。

研究成果の概要（英文）：　We have improved the spin sensitivity of force-detected high-frequency 
electron spin resonance spectroscopy. First, we expanded the dynamic range of the cantilever-based 
system by introducing the optomechanical control of the cantilever dynamics. 
　A more substantial improvement was made in the new system using a silicon itride nanomembrane. The
 new system can be stably operated even at high　magnetic fields. By detecting the thermally 
modulated magnetization, it enables　the robust measurement of the fast-relaxing spin systems such 
as magnetic materials. This technique can be used as a practical method in many research fields.

研究分野：磁気共鳴

キーワード： 電子スピン共鳴　マイクロカンチレバー　ナノメンブレン
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図１． 窒化シリコンナノメンブレン

を用いた力検出型テラヘルツ ESR 測

定システム。 

１．研究開始当初の背景 
核磁気共鳴（NMR）や電子スピン共鳴（ESR）
は無機・有機問わず物質の構造決定や多様な
物性をプローブする手法として利用されて
いる。通常 NMR の場合は誘導法で、ESR の場
合は共振器法や透過法で行われる。しかし、
これらの手法では、スピン検出感度に課題が
あり、特にテラヘルツ領域の固体 ESR 測定の
場合、10 mg 以上が必要とされる。そのため、
新規物質や低スピン濃度試料への適用が制
限されていた。 
より高感度な手法として、機械検出型の測
定手法が知られている。優れた力センサーで
あるマイクロカンチレバーを用いると、磁気
共鳴に伴うわずかな磁化の変化を、磁気トル
ク、もしくは磁場勾配力として検出すること
ができる。この手法はこれまでに単一電子ス
ピンレベルの非常に高い検出感度とナノメ
ートルレベルの空間分解能をもたらしてい
る。我々は、2015 年にトルク検出型 ESR を初
めて 1 THz を超える周波数領域で成功させ、
テラヘルツ領域での有効性を示した。しかし
従来の手法のように利便性の高い分光法と
して完成させるためには、高スペクトル分解
能化や、スピン緩和の早いスピン系への拡大
などが課題として残されていた。 
 
２．研究の目的 
力検出型磁気共鳴では、原子間力顕微鏡の
プローブとして通常用いられるカンチレバ
ーよりもばね定数が小さく、力感度が高いも
のが用いられる。このようなデバイスを低
温・強磁場環境で扱うのは、さまざまな技術
的困難を克服する必要がある。とくに、強磁
場中で試料や磁石を搭載したカンチレバー
のダイナミクスが非線形な振る舞いを示す
ことが ESR 測定の妨げとなっていた。逆に、
カンチレバーのダイナミクスを精密に制御
できれば、新たな信号検出手法の開発につな
がる。本研究では、レーザー光を用いてカン
チレバーに放射圧やフォトサーマル力を与
える新たなタイプの制御法を利用して磁気
共鳴の検出感度を向上させることが第一の
目的である。 
第二の目的として、汎用性の高い熱検出型
ESR 測定の実現を目指す。従来の力検出法で
は、磁気共鳴に伴う磁化変化を検出している。
しかし共鳴に伴う磁化変化の大きさは、緩和
時間の二乗に比例するため、緩和時間の長い
物質系に適用が限られている。一方、磁気共
鳴の際にスピン系が吸収したエネルギーは
格子系に必ず熱として放出されるので、熱検
出型 ESR 測定は、あらゆる物質に適用可能な
ESR 測定法となる。 
 
３．研究の方法 
 申請時よりも交付額が減額されたため、高
額な備品が必要になる NMR 測定は断念し、こ
れまで開発してきたESR測定系の性能向上に
努めた。 

 ESR 測定系では、カンチレバーに測定試料
を乗せ、共鳴に伴う磁化変化により生じるカ
ンチレバーの変位を、ファイバー光学干渉計
を 用 い て 検 出 し て い る
(sample-on-cantilever 配置)。この測定系に
レーザー光の強度や波長を制御する機構を
組み込み、カンチレバーに実効的なダンピン
グを与える手法を研究した。 
 また、最近カンチレバーに代わる力センシ
ングデバイスとして注目されているメンブ
レン型デバイスを導入した。 
 
４．研究成果 
 初年度はまず、レーザー光を用いたカンチ
レバーの光制御を行うために、波長可変レー
ザーを用いた変位検出システムの改良から
開始した。レーザー光の波長を変化させるこ
とで、カンチレバーと光ファイバーの間に構
成したファブリー・ペロー共振器をチューニ
ングし、カンチレバーに加わるダンピングを
制御することができる。この制御を電子スピ
ン共鳴測定中に動的に行うようにした。その
結果、ESR 測定中に問題となる、カンチレバ
ーの熱振動やダイナミクスの不安定性など
の問題を解決することができた。また、カン
チレバーの変位測定のダイナミックレンジ
を拡張することに成功した。ヘムタンパク質
のモデル物質である金属ポルフィリン錯体
のヘミンの ESR 測定に応用し、0.5 THz まで
の測定に成功した。 
続いて、この測定系に走査機構を組み込ん
だ、テラヘルツ ESR 顕微鏡を試作した。マイ
クロカンチレバーの先端に、直径約 40 ミク
ロンの磁性体小球を接着し、試料表面上で動
か す こ と で 空 間 分 解 測 定 を 試 み た
（magnet-on-cantilever 配置）。しかし、磁
性体小球から発せられる磁場勾配が想定よ
りも小さかったために、わずかな位置依存性
が観測される程度であった。一方で、ESR ス
ペクトルとしては sample-on-cantilever デ
ータよりも質の高いものが得られた。 



図２．図１の装置で測定したカゴメ格子

反強磁性体 KMn3Ge2O9 の反強磁性共鳴

スペクトル。試料重量 0.2 mg。 

最終年度は力センサーとして有望視され
ているメンブレン型デバイスを新たに導入
した。まず、ガスセンシング用にスイス
Nanoworld 社より市販されているシリコン製
のピエゾ抵抗検出型メンブレンセンサー（厚
み約 5ミクロン）を用いた磁気トルク測定を
試み、超伝導体のド・ハース‐ファン・アル
フェン振動や、トルク検出型 ESR 測定に成功
するなどの成果を得た。 
この成果でメンブレン型デバイスの可能
性を確信し、よりばね定数の小さい NTT アド
バンステクノロジ社の窒化シリコンメンブ
レン（厚み 100 ナノメートル）を用いた
magnet-on-membrane 配置（図１）で力検出型
ESR 測定系を構築した。新たな測定系では、
試料を熱浴と強く熱接触を取ることで、緩和
過程での発熱による磁化変調の時間スケー
ルをミリ秒程度に調整した。 
この開発により、これまで力検出型測定が
抱えていたさまざまな困難が解決した。まず、
カンチレバーよりも対称性が良いメンブレ
ン型デバイスは強磁場でも非常に安定に動
作し、ESR 測定が安定して行えるようになっ
た。ゼロ磁場から 15 テスラまでシームレス
なスペクトルを得られるようになり、電磁波
透過法などの従来法と遜色ないレベルにま
でスペクトルの質が改善した。また、力検出
型測定では原理的に難しいと考えられる、磁
性体試料の測定も可能になった。図２にその
例 と し て 、 カ ゴ メ 格 子 反 強 磁 性 体
KMn3Ge2O9 の反強磁性共鳴スペクトルを示
す。試料重量が 0.2 mg と、従来法で必要に
なる量よりもはるかに少ないが、明瞭なスペ
クトルが得られている。詳細な解析から、高
い感度が得られる理由は、共鳴に伴う発熱の
効果が試料磁化変化として検出されている
ためであることを確認できた。 
これまでの力検出法は、ESR の飽和現象に
伴う磁化変化を観測していたが、その磁化は
非平衡の状態で生じるもので、スピン緩和時
間の長い（マイクロ秒程度）スピン系でしか
適用できなかった。これは力検出型測定の応

用として世界的には分光法としてよりもむ
しろ空間分解測定が志向されてきた理由で
もある。分光法としては、実証実験的な報告
があるのみであった。それに対して今回開発
した装置では、平衡磁化の変化を観測してい
るため、従来法を上回る感度とあらゆるスピ
ン系に適用できる汎用性を併せ持っている。
今後、サブミリサイズの磁性体試料や、金属
タンパク質単結晶試料など、これまでテラヘ
ルツ領域でのESR測定が難しかった試料の測
定に活かされると期待される。 
研究期間全体を通して、当初狙っていたオ
プトメカニカルな効果を利用した検出原理
の創出には至らなかった。しかし、結果的に
他分野の知見が、実用的レベルで使える熱検
出法の開発など、力検出型 ESR 技術の発展に
つながった。 
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