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研究成果の概要（和文）：研究開始当初からのコロナ禍で，このような萌芽研究に必須な業者や研究者との緊密
かつ最新の情報交換がほぼ不可能となったりしたので，計画は大幅な遅れを見せた。しかし，2021年度は，対面
の学会や他の研究室訪問が可能となり，実証実験に必要な装置の共同研究が準備でき，それに適したダイヤモン
ドアンビル圧力セルも本予算で購入し，2022年1月下旬に実証実験実施準備が整った。しかし，コロナ重点措置
の適用により，訪問実験ができなくなり，期間内に完了できなかった。間も無く実証実験が行われ，次の開発段
階に進むことができる。

研究成果の概要（英文）：Due to the COVID-19 pandemic from the beginning of the research, it became 
almost impossible to exchange the latest information with the vendors and researchers who are 
indispensable for such Grant-in-Aid for Challenging Exploratory Research, so the plan showed a big 
delay. However, in 2021, it became possible to visit face-to-face society meetings and other 
laboratories, prepare for joint research on equipment necessary for demonstration experiments, and 
purchase a suitable diamond anvil pressure cell with this budget. Preparations for conducting a 
demonstration experiment were completed in the end of the January, 2022. However, due to the 
application of the COVID-19 priority measures in Japan, the visiting experiment could not be 
completed within the period. Demonstration experiments will be conducted soon, and we can move on to
 the next development stage.

研究分野： 磁気共鳴
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研究成果の学術的意義や社会的意義
ヘリウムガスの液化が極低温を実現し超伝導の発見に繋がったように，極限環境における新計測法の実現は，物
性物理学の発展に寄与することは間違いない。特に，ダイヤモンドアンビル圧力セルが実現する超高圧は，酸素
の超伝導発見の例を待つまでもなく未踏のフロンティアであり，そこに電気抵抗や放射光以外の電子のミクロス
コピック測定であるテラヘルツ電子スピン共鳴測定を実現するのは世界で初めての試みであり，その意義は計り
知れない。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 代表は，1987 年に本河研の助手として神戸大学に赴任以来，これまでテラヘルツ領域(業界の
定義:0.1〜10THz)の電磁波と強磁場を組み合わせて計測される電子スピン共鳴(ESR)装置の開
発とそれを用いた量子スピン系の電子スピン状態研究を進めてきた。ESR の共鳴磁場(T)と電磁
波周波数(GHz)は比例関係((GHz)=28x(T))にあるので，テラヘルツ ESR には強磁場(パルス磁場
(55T)，超伝導磁石(15T))が必要となるが，分解能の向上，ゼロ磁場分裂の観測，磁気相転移の研
究等多くの利点がある。そして，量子スピン系特定領域研究(H13-16)，強磁場特定領域研究(H17-
21)，フラストレーション特定領域研究(H19-23)の計画研究などで，設備の整備を進め，本研究
と関連する成果は，ハニカム格子，カゴメ格子，ハルデン鎖，ダイヤモンド鎖モデル物質の研究
などである。 
 さらに，代表と分担者櫻井は，1999 年集積型金属錯体特定領域(H11-12)公募研究により，パ
ルス強磁場を用いたテラヘルツ ESR 用透過型クランプ圧力セル(0.3GPa)を開発し，高圧と強磁
場を合わせた多重極限テラヘルツ ESR 開発をスタートした。クランプ圧力セルは，中空の合金
筒の上下からピストンで圧力媒体に入った試料を押して高圧を発生しピストンをネジが切られ
たクランプで保持する。試料空間を大きく取れるが，圧力は試料空間が微小なダイヤモンドアン
ビルセルよりは低めとなる。しかし，現状のテラヘルツ ESR の感度から，必要なスピン数を確
保できる大きな試料空間は利点である。ピストンはジルコニアで，クランプ中心を中空にするこ
とでテラヘルツ波の透過を可能にしているのが，これまでの我々のセルの特徴である。設計には
東大物性研上床の協力を得ている。合金や設計の改良で最高圧力は 1GPa から 1.5GPa に増加
した。そして，合金のハイブリット化と圧力セルの大型化(内径 5mm, 外径 28mm)により最高
圧力 2.5GPa を 2017 年に達成した。このセルで 0.05〜0.8 THz 領域のテラヘルツ ESR が可能
な装置となるには，THz 波透過度と強度を兼ね備えた最適なジルコニアの選択など多くのノウ
ハウが詰まっており，現在この領域において世界で唯一高圧下テラヘルツ ESR 測定が可能な装
置である。そして，この装置を用いて高圧下テラヘルツ ESR 測定を，２次元直交ダイマー反強
磁性体または Shastry-Sutherland モデル物質 SrCu2(BO3)2について行った。そして，スピンギ
ャップの圧力依存性を明らかにし，理論で予言されたダイマー(2 量体)singlet から plaquette(4
量体)singletへの圧力誘起相転移が 1.85GPaで起こることを初めて示すことに成功した。また，
我々が開発したハイブリットテラヘルツ ESR 用透過型クランプ圧力セル(2.5GPa)は，東北大学
金属材料研究所強磁場センターの 25T 無冷媒超伝導磁石に合わせて分担研究者櫻井が作成した
テラヘルツ ESR 測定装置に組み込まれた。そして，ドイツのドレスデン強磁場研究所の Zvyagin
の三角格子反強磁性体 Cs2CuCl4 の高圧下テラヘルツ ESR 測定が我々と共同研究で行われ，そ
の成果が Nature Commun.に発表された。なお，代表はこれら成果に関連して，ESR 発見者の
名前を冠した国際 Zavoisky 賞(2019)や，日本赤外線学会業績賞(2021)を受賞し，最近に限って
も IRMMW-THz2020(800 人規模)基調講演や ISMAR-APNMR2021(900 人規模)招待講演など，
これまで多数の招待講演を行なった実績がある。このように，代表と分担者らは，検出感度限界
以上の試料量を確保できる内径 5mm の透過型ピストンシリンダー圧力セル(<2.5GPa)を開発し，
テラヘルツ電子スピン共鳴(ESR)測定という手段でミクロスコピックな情報を高圧下で得るこ
とを可能とした。現在，こ
の高圧下で0.05〜0.8 THz
領域のテラヘルツ ESR が
可能な装置は，世界でこれ
が唯一である。この透過測
定に用いる液体ヘリウム
温度に冷却した InSb 半導
体検出器は宇宙の背景輻
射計測にも用いられてる
が，この方向での感度向上
は限界にある。 
 一方，ダイヤモンドアン
ビル圧力セル(Fig.1)は，ピ
ストンシリンダー圧力セ
ルより２桁高い圧力発生
が可能で，阪大の清水らに
よる酸素の超伝導の発見
など，極限環境最前線で新
物性現象発見を期待され
る。しかし，ダイヤモンド
アンビル圧力セルは，硬い
ダイヤモンドを用いて力

 

Fig.1 ダイヤモンドアンビルセル 



を内径 0.5mm 以下に集中させて超高圧を発生するので，試料空間が極端に小さく電気抵抗や放
射光以外の測定は非常に困難である。ましてや，従来手法のテラヘルツ ESR 測定では全く不可
能である。しかし，ダイヤモンドには天然に窒素と空孔からなる NV-センター(Fig.2)が存在し，
これを磁気センサーとする光検出磁気共鳴(ODMR)ならダイヤモンドアンビル圧力セルを用い
たテラヘルツ ESR が可能ではというのが研究構想に至った経緯である。 
 
２．研究の目的 
 本研究は，100GPa を超える超高圧
を発生できるが，内径 0.5mm 以下と
極端に小さい試料空間のため，これま
でミクロスコピックな電子状態情報
を得られる電子スピン共鳴(ESR)測定
が従来手法で不可能であったダイヤ
モンドアンビル圧力セルにおける
ESR 測定を，新規測定法開発で可能に
することを目指す挑戦的萌芽研究で
ある。具体的には，圧力セルのダイヤ
モンドに含まれる欠陥 NV-センターを
用いた光検出磁気共鳴(ODMR)のによ
るテラヘルツESRの開発を目指すが，
前例がない開発なので圧力セルを用
いた ODMR 手法によるテラヘルツ
ESR 測定の実証を本研究のゴールと
する。 
 
３．研究の方法 
 NV-センターを用いた光検出磁気共鳴(ODMR)の原理を説明する。NV-センターは，S=1 スピン三
重項基底状態を取り，基底状態から励起状態へ 6 37nm以下の波長のレーザーで励起でき，637nm
のゼロフォノン線からフォノンサイドバンドにまたがった 600~800nm の範囲で蛍光が観測され
る 。そして，光励起サイクルを繰り返すことで，室温でもスピン状態を ms=0 に初期化可能で，
ms=0 と ms=±1 状態間で電子スピン共鳴(ESR)励起を行うと，それぞれ状態への蛍光強度が異な
るので，蛍光強度の変化として ESR 信号観測が可能である。さらに，ODMR を用いた ESR 観測は，
従来の ESR 観測に比べ 10 桁高い感度を持つので，単一 NV-センターの観測が可能である。測定
は圧力セルダイヤモンド表面に貼った微小試料の外部磁場下テラヘルツ ESR によるスピン状態
変化を，近傍の NV-センタ ーが有効磁場変化として NV-センターの ms=±1 状態のゼーマン分裂
変化として受け取り，ODMRの蛍光強度変化として高感度テラヘルツ ESR として 観測されるとい
う原理である。予算的にゼロから ODMR 装置を立ち上げることはできないので，ダイヤモンドア
ンビル圧力セルをセットでき実証実験が可能な ODMR 装置を見つけ，共同研究を行う必要がある。 
 
４．研究成果 
 研究開始当初からのコロナ禍で，このような萌芽研究に必須な業者や研究者との緊密かつ最
新の情報交換がほぼ不可能となったりしたので，計画は大幅な遅れを見せた。一方，2021 年度
は一部対面による学会や，他の研究室の設備訪問が可能となり，大きな進展があった。具体的に
は，本予算内で ODMR 装置をゼロから揃えることは不可能であるが，10月初旬に本実証に適した
比較的実験の自由度の高い ODMR 装置を所有する岡山大学の研究室を代表の人的ネットワークか
ら見出し，その現地見学を行うとともに，その装置を用いた共同研究の合意を得ることができた。
次に，その装置に適したダイヤモンドアンビル圧力セル一式の選定は，10 月後半に姫路でハイ
ブリット開催された高圧討論会に対面で出席し，業者とともに，その流れで阪大清水研との交渉
で，セッテイングの見学と，ダイヤモンドアンビル圧力セルの最終選定に至った。その結果が，
本予算で購入したダイヤモンドアンビル圧力セル一式である。そして，2022 年 1月下旬以降に，
岡山大で実証実験を計画していたが，再びコロナ重点措置の適用により，神戸から岡山大の訪問
実験が不可能となり，不本意ながら実証が完了しなかった。現在，神戸大低温センター改修工事
完了に伴う引越しが進行中で，その後岡山大での実証実験を計画している。 
 

 
Fig.2 NV-センター 
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