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研究成果の概要（和文）：本研究では高偏極化した核スピンを用いた磁気相転移の量子シミュレータの開発を行った。
2つの動的核偏極手法を用いて核スピンを高偏極化し、実効的に核スピン温度を冷却した。不対電子スピンの熱平衡状
態を用いた動的核偏極では、小電力で電子・核を操作できる共振器を開発し、CaF2結晶中の19Fスピン偏極を50%程度に
高めることに成功した。光励起三重項状態を用いた動的核偏極ではp-テルフェニル結晶中の1Hスピンの偏極を34%まで
高めた。平均場近似を用いてp-テルフェニル結晶の磁気相転移に必要な偏極率を計算した結果、26%で強磁性秩序に相
転移することが分かった。

研究成果の概要（英文）：We have studied a quantum simulator for magnetic phase transitions using highly 
polarized nuclear spins. We applied two dynamic nuclear polarization (DNP) methods to polarize nuclear 
spins so that the nuclear spin temperature was cooled effectively. We have constructed a cavity, which 
can manipulate electron and nuclear spins efficiently below 1 K for DNP with unpaired electron spins at a 
thermal equilibrium state. As a result, fluorine in a fluorite crystal was polarized as high as 50% by 
DNP. We also obtained proton polarization of 34 % in a p-terphenyl crystal at room temperature using DNP 
with electron spins in the triplet states. Critical nuclear polarization to obtain magnetic phase 
transition in the p-terphenyl crystal was calculated using mean field theory. It is found that proton 
polarization of 26% is required at the magic angle between the molecular long axis and the direction of 
the static magnetic field to obtain ferromagnetic sandwich ordering.

研究分野：磁気共鳴、量子情報
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１． 研究開始当初の背景 
 

 2 次元強相関系の磁性や超伝導など興味深
い量子多体系の物理現象の研究が活発に行わ

れている。密度行列繰り込み群や量子モンテ

カルロ法などによって解析が進められている

が、あらゆる問題に適した効率的な手法は未

だに見つかっていない。一方、従来のコンピ

ュータによる解析ではなく、量子多体問題に

対して量子系自身を利用して解析する量子シ 

ミュレーションの研究も盛んに行われている。

冷却原子、イオントラップ、励起子ポラリト

ンなど様々な物理系で実験的にもその有効性

が示され始めている。 

同様に核磁気共鳴(NMR) 法を用いてXXZ モ

デルや三体ハミルトニアンの量子シミュレー

ションが行われいる。しかしそれらの実験は

分子内の3スピン程度を扱った液体NMRの実験

であり、通常のコンピュータを用いて容易に

シミュレーションが行える小規模なものであ

る。一方、Roumpos らによって固体中の多数

の核スピンにπ/2 パルスなどのNMRパルス列

をX軸方向やY軸方向に位相を変えながらを照

射することでHeisenbergモデルの量子シミュ

レーションが行えることが提案されている。

そのような理論提案を実現するには、まず核

スピンを高偏極化し実効的にスピン温度を下

げる必要がある。 

 

２．研究の目的 
 
 本研究では、単結晶中の核スピンを用いて

磁気相転移の量子シミュレーションを実験的

に実現することを目指した。核スピンで磁気

相転移を観測するには、電子スピンを利用し

た動的核偏極によって核スピンの向きが揃っ

た高偏極状態を用意する必要がある。また核

磁気共鳴分光では変調されたパルスの照射に

よって実効的に双極子結合ハミルトニアンを

制御できるため、同じ物質系で異なるハミル

トニアン下での磁気相転移を観測することが

できる。そこで本研究では、動的核偏極とNMR

パルス照射が効率的に行える共振器などの開

発と照射NMRパルスの設計を行う。 

 
３．研究の方法 
 

 本研究の概念図を図 1に示す。本研究を実

現するには大きく分けて2つの部分に分ける

ことができる。まず核スピンの向きがばらば

らな低偏極な状態から向きの揃った高偏極

な状態を作り出す必要がある。核スピン間の

双極子結合は、最も大きな 1H スピンでも

10kHz 程度であり、温度で表すとマイクロケ

ルビン以下である。したがって単純にサンプ

ルを冷却することで核磁気相転移を実現す

るにはそのようなオーダーまで温度を冷却

する必要があり非常に困難である。そこで本

研究では Abragam らが行った動的核偏極

(DNP: Dynamic Nuclear Polarization)と回

転座標系の断熱消磁 (ADRF: Adiabatic 

Demagnetization in the Rotating Frame)を

用いて核スピンの冷却を行う。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図 1. 本研究の概念図 

 

DNP とは電子スピンの高い偏極率を核スピ

ンに移す手法である。DNP では一般的には静

磁場下にある電子スピンにマイクロ波を照

射し、超微細結合を通して核スピンの偏極を

高める。そのように高偏極化された核スピン

偏極から求めた温度はスピン温度と呼ばれ、

格子系の温度より数桁低い温度になる。その



ような状態に ADRF を行うとさらに実効的に

核スピン温度を冷却できる。本研究では不対

電子スピンの熱平衡状態を用いた動的核偏

極(熱平衡 DNP)とレーザで励起して生成した

電子スピンの三重項状態を用いた DNP(トリ

プレット DNP)を用いる。熱平衡 DNP を用いて

核スピン偏極を数十%以上に高めるには高磁

場、極低温下で実験を行う必要がある。極低

温下で実験を行うには、小電力で電子スピン

と核スピンを操作できる ENDOR(Electron 

Nuclear Double Resonance)共振器を作製す

る必要がある。本研究では Weis らによって

提案された ENDOR 共振器を作製する（図 2）。

NMR コイルをリボンコイルで作製し、その両

端から 1μm の銅箔を取り付けた石英ロッド

を挿入することで、ESR 用の TE011 モードの

円筒型共振器としても用いることができる。 

図 2. ENDOR 共振器 
 

熱平衡 DNP では希釈冷凍機を用いて 1K 以

下の温度下で実験を行う。サンプルとしてツ

リウムをドープしたフッ化カルシウムの単

結晶を用いた。ドープ量は 19F スピン 1 つに

対して、1.66×10-4個である。ツリウムの不

対電子スピンの g 値は約 3.45 であり、2.85 

Tesla の静磁場下で 138 GHz 程度のゼーマン

分裂をしている。またこの磁場下では 19F ス

ピンの共鳴周波数は 114 MHz 程度である。こ

のような実験環境下では電子スピンの偏極

率は 99%以上である。 

 トリプレット DNP は 0.4T、300K で実験を

行う。サンプルは重水素化ペンタセンを

0.05mol%ドープした p-テルフェニルの単結

晶用いる。1H スピンの緩和時間を長くするた

めに、p-テルフェニルは中央のベンゼン環の

プロトンのみを部分的に重水素化したもの

を用いる。ペンタセンは 590nm のレーザによ

って励起され、電子スピンは三重項状態とな

り大きな偏極を持つことができる。室温で高

い偏極率が得られるので実験的な制約が少

ない代わりに、得られる偏極率は熱平衡 DNP

よりも低くなる。 

 そのように冷却した核スピン系にラジオ

波を照射し、実効的に核スピン間のハミルト

ニアンを量子シミュレーション行うためハ

ミルトニアンへと変化させる。理論的には量

子シミュレーションに用いることができる

NMR パルス列を設計する。また平均場近似を

用いて磁気相転移に必要な核スピン偏極率

の計算を行う。 

 
４．研究成果 
 
(1) 熱平衡 DNP 
 ENDOR 共振器を自作した結果、図 3 のよう

な共振特性が得られた。石英ロッドの挿入長

を変えることで共振器長を変化させた結果、

理論的に予想される周波数の変化とほぼ等

しい値が得られた。NMR のラビ周波数は約

12.5kHz/W1/2 であり、通常のソレノイドコイ

ルを用いたNMR共振器と同等の効率が得られ

た。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 3. 円筒型共振器の共振特性 
  

 この開発したENDOR共振器を用いて熱平衡

DNP 実験を行った。実験は 0.2K で行った。マ

イクロ波を照射する時間に対するフッ化カ

ルシウムの 19F スピンの偏極率向上を図 4 に

示す。最大で 52%の偏極が得られた。 

 先行研究の結果から偏極率は 80%以上に高

められると考えられる。本研究では径 0.5mm

の石英ガラスロッド上にサンプルを設置し

たためにDNP中にマイクロ波照射によりサン

プル温度が上昇し、スピン格子緩和時間が短

くなったため得られた偏極率が以前の結果

より低かったと考えられる。今後はより冷却

能力が高い物質上にサンプルを設置し偏極

率向上を目指す。また ADRF、NMR パルス照射



を行い、磁気相転移の量子シミュレーション

の実現を目指し今後も研究を継続する。 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 4. DNP による 19F スピン偏極のビルドアッ
プ 
 
(2)トリプレット DNP 

 重水素化したペンタセンと部分的に重水

素化した p-テルフェニルをサンプルとして

用いた結果、1H スピンのレーザ照射中のスピ

ン格子緩和時間は約 19 分であった。この値

はこれまでの重水素化していないサンプル

と比較して約 3倍である。その結果、室温で

34%という非常に高い偏極率が得られた。 

 そこでクラスター平均場近似やモンテカ

ルロ法を用いて相転移を実現するために必

要な偏極率を見積もった。その結果、静磁場

と p-テルフェニル分子の長軸がマジック角

を成す場合に必要な偏極率が最も低く約 26%

で強磁性相（図 5）が得られることが分かっ

た。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 5. p-テルフェニルで現れる強磁性相。マ

イクロメートル程度で強磁性の向き変わっ

た層が交互に現れる。 
 

次にそのように高偏極化した核スピンに

ADRF を行った後に、垂直磁化率を測定した。

その結果、垂直磁化率にプラトーが現れた。

これは理論的に予想される結果と一致して

いる。ただし実験中の核スピンのスピン格子

緩和時間を考慮すると、理論的に得られた

26%という相転移が起こる偏極率と実験で得

られる最大の偏極率 34%に大きな差がないた

めに明確に磁化プラトーを示すには至って

いない。今後はスピン格子時間が長く、より

高い偏極率が得られる 0.6 Tesla 程度の静磁

場下で実験を行う必要がある。 

 

(3)NMR 多重パルス系列の設計 

スペクトルの分解能を上げるためにNMRで

はサンプルを数十kHzで回転する手法が用い

られている。そのサンプルの回転に同期し、

120 度回転する毎に NMR パルスを図 6 に示し

たような格子系に照射することで最近接の

核スピン間の 0 次の平均ハミルトニアンが

Kitaev-Hisenberg モデルとなることを見出

した。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 6. 1Hスピンと 19Fスピンがハニカム格子

状になっている系。Solid Line は化学結合で

はなく最近接の双極子結合を表している。 
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