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研究成果の概要（和文）：超高圧下での磁気共鳴を実現するため、磁気センサーとして注目されているダイアモ
ンド窒素空乏中心を用いたダイアモンドアンビルセルの開発をおこなった。磁気センサーの感度上昇には、デコ
ヒーレンスの起源となる窒素スピンのコントロールが必要であり、電子―電子二重共鳴を用いた濃度測定法を新
たに開発した。蛍光測定によって、試料の中の濃度勾配を空間的にマッピングできるようになり、試料作成条件
を最適化する上で必要不可欠なプローブとして有用となると期待される。

研究成果の概要（英文）：For measuring magnetic resonance under extremely high pressure, we have 
developed a diamond anvil system by using diamond with implanted nitrogen vacancy centers, which 
recently attracts attention as a magnetometer. To improve the sensitivity of the magnetometer, the 
control of impurity nitrogen spins that governs the decoherence time of magnetic resonance is 
crucial. We developed the a new method of the electron-electron magnetic resonance, which enables to
 determine the concentration of the impurity spins. By measuring the fluorescence from the nitrogen 
vacancy center, we succeeded to map the spacial distribution of the impurity spins. The method will 
be useful for optimizing the sensitive of the diamond magnetometer. 

研究分野： 物性物理

キーワード： 磁気共鳴

  ２版
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１．研究開始当初の背景 
10GPa 以上の超高圧下での磁気共鳴実験

を実現する上で、ダイアモンドアンビルセル
を用いた高圧発生装置の開発は不可欠であ
る。しかし、狭い試料空間のために、従来の
ピックアップコイルを用いた方法では、超高
圧実験との両立が困難であった。 
ダイアモンド中に数 ppm オーダーで導入

した窒素―欠陥中心はスピン S = 1 を有し、
磁気共鳴の優れたコヒーレンスが量子情報
素子や磁気センサとして注目されている。蛍
光強度検出型の高感度測定が可能であり、ナ
ノスケールの核磁気共鳴(NMR)実験が可能
になりつつある。これまで NMR 技術は、高
磁場で行うことで測定精度を向上させてき
たが、磁気センサの感度を向上させることに
よって低磁場で高精度かつ高感度の実験が
可能である。窒素―空乏中心周りに存在する
窒素スピンや炭素核スピンはデコヒーレン
スの原因となるため、高精度の実験には同位
体置換や特殊な窒素インプラント技術が必
要とされてきた。しかし、窒素スピンは蛍光
を発しないため、その濃度を測定するには高
磁場下の電子スピン共鳴を行う必要があっ
た。 
 
２．研究の目的 
ダイアモンドアンビルの表面に窒素―空

乏中心を導入することで、超高圧下の核磁気
共鳴実験の実現を目指した研究を行う。第一
段階として、従来の測定感度を大幅に向上さ
せるために、窒素―空乏中心に関するスピン
コヒーレンスを最適化し、ダイアモンド試料
を作成する上で必要な条件について検討す
る。 
 
３．研究の方法 
始めにダイアモンド窒素―空乏中心を用

いた蛍光検出磁気共鳴測定系のセットアッ
プを行い、対物レンズおよびフィルターを通
して 50μm 径の空間分解能でゼロ磁場下の
磁気共鳴信号を室温において検出した。ダイ
アモンド単結晶は、市販の高圧高温下で育成
されたものを用いた。窒素濃度の推定値は
100-200ppm であった。低濃度の単結晶試料
は、窒素イオンインプラントによって窒素と
欠陥を導入し、水素雰囲気下でアニールする
ことで得た。 
窒素―空乏中心と窒素イオンの電子スピ

ン共鳴を同時に行うことで、その相互作用の
大きさを見積もる実験（電子―電子二重共
鳴）を実施した(図１)。パルス間隔を変えな
がらスピンエコー信号を蛍光強度の変化分
として測定した。窒素の電子スピン共鳴が起
こるとスピンエコーが減衰することを用い
て、窒素スピンの濃度を求めた。 
 
４．研究成果 
高濃度および低濃度のいずれのダイアモ

ンド試料においても、磁気共鳴に伴う蛍光強

度の変化を検出した。高濃度の試料について
光検出電子―電子二重共鳴を行った結果、窒
素イオン濃度は 10－50ppm であることが分
かった（図２）。この結果は、高磁場下の電
子スピン共鳴から得られた結果と矛盾しな
い。また、共焦点顕微分光を用いて 50μm 径
のスポットサイズにおいて測定したところ、
試料内で窒素イオン濃度が不均一であった。
窒素イオン濃度は窒素―空乏中心濃度と逆
の相関をもつことから、窒素濃度は均一であ
るものの、窒素―空乏対の生成割合が空間的
に不均一である可能性がある。その傾向は試
料作成過程によって異なることから、窒素―
空乏中心を効率よく作成する条件を検討す
る上で活用することができる。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 1. 光検出電子－電子二重共鳴装置の概

略. 

図２. 光検出電子－電子二重共鳴スペクト

ルおよび理論曲線フィット. 



スピンースピン緩和率と窒素イオン濃度
には一定の相関があることが期待されるが、
今回測定を行った試料においては、明確な相
関関係を見出すことができなかった(表 I)。こ
れは、窒素イオンのみならず窒素―空乏スピ
ン間の双極子相互作用がデコヒーレンスの
要因となっていることを示唆する。また、ス
ピン格子緩和率の影響も無視できないため、
液体ヘリウム温度までの極低温下実験が現
在進行中である。また、本研究の結果を用い
て、超高圧下の使用するダイアモンドアンビ
ルへの窒素イオンインプラントの条件を最
適化することができた。 
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