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研究成果の概要（和文）：ミリ波帯で数百ワットの電磁波発生が可能なジャイロトロン光源を用いてパルスESR
測定の実現を進めた。感度向上には信号の積算を行うことが通じよう行われるがジャイロトロンの性質上位相制
御は容易ではなく、単純な積算は意味がない。本研究ではコンピューター信号の処理による位相補正を行い得ら
れた信号を積算可能とすることで10倍以上の感度の向上を実現した。また高感度化をもちいた、応用研究を行
い、高感度化により可能となる実例を示した。

研究成果の概要（英文）：A gyrotron light source capable of generating several hundred watts of 
electromagnetic waves in the millimeter wave band was used to realize pulsed ESR measurements. 
Accumulation of signals is commonly used to improve sensitivity, but phase control is not easy due 
to the nature of the gyrotron, and simple integration is meaningless. In this research, the 
sensitivity was improved more than 10 times by making it possible to integrate the signals obtained 
by performing phase correction by computer signal processing. In addition, we conducted applied 
research using high sensitivity, and showed examples that can be achieved by high sensitivity.

研究分野：電波物性

キーワード： Pulsed ESR　EPR　Millimeter wave　量子コンピューター　電子スピン　準光学伝送　光駆動半導体ス
イッチ　強磁場

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
　本研究は日本の最先端技術である高周波ジャイロトロンというミリ波帯の高出力光源を用いた世界で最初の研
究です。これまでミリ波帯は電磁波の谷間と呼ばれ高出力の電磁波の発生や制御が困難な領域であるといわれて
きました。本研究では、光源であるジャイロトロン開発、また電磁波を伝送する準光学伝送システム、また電磁
波を短パルス化する光駆動半導体スイッチ、そして光源の欠点である位相制御を補うデジタル信号処理など、こ
れらの技術を独自に開発することで、世界最先端の高周波パルスESR測定に成功しました。また、高感度化を達
成したことで、次世代の量子コンピューターの基礎技術計測やスピン制御への応用が期待されています。

※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 
本研究では, 高出力遠赤外を用いることによりはじめて可能になる, 高周波帯のパルス ESR 
測定を実現すると共にその応用研究を展開する. 高出力電磁波を用いることで励起パルスの幅
を短くでき, これまでの高周波 ESR スピンエコー装置では測定できなかった, 早い緩和のスピ
ンダイナミックス (例えばより高温での振る舞い) の測定が可能になる. NMR では用いる周波
数が低く, 核スピンの緩和時間も電子スピンに比べて長かったため, ダイナミックスの測定を盛
んに行うことが出来た. その結果, 構造解析や MRI 等に広く展開し, 多くのノーベル賞につな
がる発展をしてきている.  ようやく電子スピン共鳴に於いても同様な実験が行える高出力高
周波のテラヘルツ電磁波源が開発され, 電子スピンのダイナミックスの測定とその制御が可能
な時期に来たと考えている. また電子スピンの量子性を用いた, 固体量子コンピューターの開発
のためにも, 電子スピンの動的なふるまいを直接観測できる高周波のパルス ESR 測定法の開
発は緊急の課題である. 本研究は, このような高出力遠赤外技術の発展を受けて行う, 先導的な
研究開発であると考えている. 
 
２．研究の目的 
本システムを実証レベルから実用レベルに最適化することで, 量子計算で再び注目されてい
る, 希薄ドープ半導体の量子状態(エンタングルメント) の持続性(デコヒーレント)の直接測定
を可能とする. 将来は, タンパク質の機能構造計測等の実用的に有効な周波数帯である 395 GHz
にアップグレードすることで, 強磁場下の高分解能パルス ESR により, NMR では測定できな
い長距離スピン相関の測定を可能にし, 大型タンパク質の構造解析に適応する. 395 GHz の常磁
性共鳴磁場は, 600 MHz-NMR 共鳴磁場に対応させている. 近年 NMR の高感度化のブレークス
ルーが期待されている , 電子スピンによる核スピンの動的偏極  (Dynamic Nuclear 
Polarization)DNP-NMR に用いるラジカルスピンの動的特性を明らかにすることで, DNP 効果に
おける電子スピン-核スピンの振る舞いを同時に明らかにできる. これにより, DNP-NMR を行
うタンパク質に導入する効果的ラジカル開発に重要な情報が得られると期待されている. また, 
ヨーロッパや米国では, 光源はジャイロトロンと異なるものの, 高出力 THz 光源の開発の進展
とともに, 高周波電子スピンエコー測定装置の開発を進めている. しかし, 日本でこれらの研究
を行っているグループは我々のみであり, 緊急にこれらの開発研究を進展し, 国内において高周
波の電子スピンエコーの計測が行える環境を提供する必要があると考えている. 
 
３．研究の方法 
すでに開発を行ったジャイロトロン Gyrotron FU CW VIIB の TE02 モード (154 GHz) を用
いた, パルス ESR 装置の高性能化と応用計測によりジャイロトロンを用いたパルス ESR 装置
の有用性を明らかにするために以下の研究を行った。 
現在の 154 GHz パルス ESR による FT-ESR スペクトルや信号のアベレージングによる SN 
の改善 (感度の向上) を行うために,  Python によるソフトウエアを構築し, こられのソフトウ
エアを用いて, リアルタイムの解析が行え, フーリエ変換 (FT)-スペクトルが得られるシステム
の構築を行った。図 1に示すように、試料からの FID (Free Induction Decay)信号はハーモニック
ミキサーで 500 MHz程度までダウンコンバートし、その後直行位相検出器(QPD: Quadrature Phase 
Detector) により検出される。そのため個々の FID信号は振幅と位相の情報( I, Qと呼ばれる)が
同時に取り出せる。このベクトル信号を今回はオシロスコープで取り込んだのち USB接続を用
いて PCに取り込んだ。その後、上述の Pythonによる自作プログラムで FFTや不要信号の除去
及び 
FID信号の積算、バックグラウンド信号の除去とうのデジタル処理を行い。ESRスペクトルを得

 
図 1 154 GHzパルス ESR装置の概略図 



ることができた。また外部静磁場についても、PCにより制御することで一連の計測を効率よく、
進めることができるようになった。 
 つづいて、上記のパルス ESR のシステムを
用いて、積算による平均化やデジタルフィルタ
リング処理の妥当性と感度の向上について検
討した。測定試料としては典型的な安定ラジカ
ルとして知られているα,γ-Bisdiphenylene-β-
phenylallyl（BDPA, Sigma-Aldrich社）を任意の
濃度でポリスチレンに拡散したものを用いて
行った。図 2に積算回数と S/N の関係について
示す。青い点は積算回数毎の ⁄ 、オレンジ色
の線は信号の S/N 比を ⁄ 、積算回数を とし
て ⁄ = ×  で曲線近似を行った結果で
ある。曲線近似により S/N 比と積算回数は
⁄ = 1.7 × で表すことが出来るとわかっ
た。これはランダムノイズが積算により減少していく理論的予測と良い一致を示すものであり、
位相補正等の補正がうまくいっていることが分かる。 
 さらに本システムでは残念ながら外部静磁場は以前Gyrotron開発用に使っていたものを流用し
ているために、ESR分光実験としては磁場の均一度が不十分あった。しかし感度向上により試料
サイズを小さくして、試料空間を小さくすることで試料内の磁場の不均一度を下げることがで
きるようになった。そこでこの効果を確かめる実験を行った。異なる大きさの BDPA(100 mM)を
用いて測定を行いサンプルに対する磁場の不均一の影響を調べた。実験によって得たスペクト
ルに対してガウス関数を用いてフィッテイングを行った。フィッテイングを用いると指定した
定数とその定数に対する標準誤差を得ることが出来る。標準偏差の標準誤差を用いて半値全幅
の標準誤差を得ることが出来る。標準偏差の標
準誤差を とすると半値全幅の標準誤差は

FWHM = 2√2 ln 2 と表される。フィッテイ
ングよって得られたスペクトルの半値全幅と
標準誤差を図 3に示す。この結果からサンプル
サイズを小さくすることによって得られる FT-
ESR スペクトルの線幅が細くなっていること
が分かる。これはサンプルが小さくなることに
よってサンプルにかかる外部静磁場の不均一
度が小さくなっていることが原因だと考えら
れる。また、 ×  以下のサイズでは線幅
の減少は見られず、一定の線幅に収束していく
ように見える。この結果より 100 mM BDPAの
本質的な線幅は 47 MHz程度であると言える。 
 
４．研究成果 
本研究は Pulsed-ESR 装置の感度の向上と感度の問題により従来では不可能だった測定を行う
ことで今後の開発のための知見を得ることを目的に行った。感度向上へのアプローチとして信
号の積算を行い信号強度に対するノイズ成分を減らす手法を用いた。積算回数の向上および装
置の実用性の向上のために図 4 に示すように Python を用いて信号の高速処理が可能でかつ
Pulsed-ESR 測定を完全に自動化するソフトウェアの開発を行った。ソフトウェアの開発を行っ
たことで 
② 1つのデータを取得して解析にかかる時間の高速化 
③  Pulsed-ESR測定の完全な自動化 
④ ソフトウェア化による実験中のリアルタイムでの信号解析および結果の確認 
の 3つが可能になった。本システムでは約 2 Hzの間隔で FT-ESRスペクトルを得ることが出来
る。ソフトウェア開発以前では実験者が外部磁場を変える必要があったが、本システムでは共鳴
磁場と測定を行いたい磁場範囲を入力することで測定中の磁場の制御も自動で行うことが出来
る。積算回数 100回、測定磁場 40箇所の実験においても 30分程度で行うことが可能になった。
本開発以前は、データ収集後、手作業で解析を行い平均化を行う必要があったため、数週間の時
間がかかっていた。 また、開発を行ったソフトウェアでは画面上から解析パラメータを変える
ことも可能である。また、FID信号や FID信号の振幅スペクトル、包絡線、各磁場の FT-ESRス
ペクトル、全体のスペクトルなど様々な結果の確認を実験中に行うことも可能になり、実験中に
解析パラメータや実験系の調整をリアルタイムで行うことが可能になった。 

 
図 2 積算回数と S/N比 

 

図 3サンプルの大きさと半値全幅 



 開発したソフトウェアを用いた測定によって得られるデータ数が大幅に向上したことにより、
FID信号や一つの磁場での FT-ESRスペクトルに対して積算の効果がよく表れていることが分か
った。各磁場においての FT-ESR強度はばらつきを示しており、このばらつきの抑制に対しても
積算が有効であることも判明した。また、BDPA を用いて Pulsed-ESR 装置の感度は 10 K にて

= 2.22 × 10  spins/Gauss、併設されている CW-ESR 装置の感度は室温にて =
1.81 × 10  spins/Gauss  と見積もられた。また、同一サンプルのサイズを小さくすることによ
る線幅の減少も確認できた。これは使用している超電導磁石の磁場不均一の影響によるものだ
と考えられ、実験結果から正しい線幅を得るには 6 × 3 mm 以下の大きさの試料を用いる必要
があることが分かった。また、 6 × 3 mm の大きさのサンプルホルダーの作成も必要と考えら
れる。 
今後の測定では開発を行ったソフトウェアと併設している CW-ESR 装置を用いてこれまでは
見ることが出来なかった信号の観測が出来ると考えられる。Pulsed-ESR 装置と CW-ESR 装置が
併設されている理由は共鳴磁場の探索するためである。今後、高い感度を持っている CW-ESR装
置にて共鳴磁場を探索し、多くの信号を積算することで Pulsed-ESR 装置だけでは測ることが出
来ない希薄なスピン系での測定においても FID 信号や FT-ESR スペクトル、echo 信号の取得が
可能になると考えられる。 
 

図 4パルス ESR計測用の自動化プログラムの制御画面 
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