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研究成果の概要（和文）：固体量子コンピュータ（QC）デバイス候補である希薄ドープ半導体（Si:P）の実用化
に向けた重要な課題は量子ビットとして扱う31P核のスピンダイナミクスの情報取得である。初期化等の演算に
は31P核の磁気的な挙動を知る必要があるが、31P核が希薄なため核磁気共鳴（NMR）による直接観測例はなく未
解明であり、本研究では31P核のNMRによる直接観測による磁気特性の解明を目指し、超低温ESR/NMR二重磁気共
鳴用共振器の開発を行った。開発した二重磁気共鳴用共振器を用いSi:PがQCとして機能する超低温（T≦0.3K）
高磁場（B>3T）領域下において31P核のNMRによる直接観測に世界で初めて成功した。

研究成果の概要（英文）：An important issue for the practical application of diluted-doped 
semiconductors (Si:P), which is a candidate for solid-state quantum computer (QC) devices, is the 
acquisition of information on the spin dynamics of 31P nuclei, which are treated as qubits. It is 
necessary to know the magnetic behavior of the 31P nucleus for operations such as initialization, 
but since the 31P nucleus is thin, there is no direct observation example by nuclear magnetic 
resonance (NMR) and it is unclear. Aiming at elucidation of magnetic characteristics by direct 
observation by NMR, we have developed an ultra-low temperature ESR / NMR dual magnetic resonance 
resonator. Using the developed resonator for dual magnetic resonance, we succeeded for the first 
time in the world in direct observation of 31P nuclei by NMR in the region of 220 mK / 130 GHz where
 Si: P functions as QC.

研究分野： 超低温物性物理学

キーワード： 二重磁気共鳴　ESR　NMR　DNP　超低温　高周波　meanderline
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研究成果の学術的意義や社会的意義
Kaneが提唱したQCモデルSi:Pは、量子ビットの長いコヒーレンス時間と量子ビット数の拡張性を共に備えている
ことから有望視されている。Si:PはSi中に希薄にドープした31P核スピンを量子ビットとしドープ量によりビッ
ト数の制御が可能である。初期化等の演算には超低温（T≦0.3K）・高磁場（B>3T）領域下において31P核スピン
をESR及びNMRにより制御する。本研究では上記領域下ににてESR/NMR二重磁気共鳴により31P核スピンを約83%偏
極させることに成功し、31P核スピンの直接観測に世界で初めて成功した。本研究は固体QCの基礎研究としてSi:
Pのスピン制御の実現性について明らかにした。

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
近年、固体量子コンピュータに関する研究が世界的に盛んに行われている。数ある量子コンピ

ュータモデルの中で Kane が提唱したモデル（Si:P）は、量子ビットの長いコヒーレンス時間と
量子ビット数の拡張性を共に備えていることから世界的に注目を集めている[1]。本モデルはリ
ン原子を希薄にドープした試料中の 31P 核スピンを量子ビットとしており、ドープする量により
ビット数の制御が可能である。しかしながら、量子ビットとして制御を行うには 31P のドープ量
には上限があり、その希薄さから 31P 核スピンダイナミクスが不明瞭であるため Si:P の磁性研究
において次のような課題が指摘されている。Kane が提案するモデルでは核スピンが希薄な上、
超低温では縦緩和時間 T1Nが長く核磁化が非常に小さい。そのため 31P 核スピンの NMR 信号の
直接観測例は皆無である。量子コンピュータデバイスとして機能する条件である、Kane モデル
の要求する超低温（T ≦ 0.3 K）・高磁場（B > 3 T）領域下での DNP を含むスピンダイナミクスに
ついては予測に留まっており未解明な点が多く存在する。Kane モデルを用いた実用的な固体量
子コンピュータ実現には基礎研究として 31P 核スピン信号の NMR による直接観測及びダイナミ
クス解明が課題である。 

 
２．研究の目的 
本研究の目的は Kane によって提案された Si:P モデルを用いた量子コンピューティング実演

に向けた、量子ビットである 31P 核スピン信号を DNP-NMR 効果による直接観測を世界に先駆け
て行い、31P の核スピンダイナミクスを明らかにすることである。 

 
３．研究の方法 
超低温・高周波領域（T ≦ 0.3 K・B > 3 

T）において使用可能な二重磁気共鳴用共

振器を開発し、DNP により核偏極度を上

げることによりSi:P中の 31Pの核磁気共鳴

測定を行った。  
本研究では、Fabry-Pérot 型共振器内に平

面型コイルを組み込んだタイプ（図 1）と

円筒型形状をした 2 種類の二重磁気共鳴

用共振器（図 2）を開発した。 
前者は球面-平面の 2 枚のミラーによっ

て構成される ESR 用共振器内に矩形型の

NMR コイル”meanderline”を設置したもの

である。測定対象である Si:P は厚み 260 
μm ほどの平板形状をしているため、効率

良 く NMR 用 RF を 入 射 す る た め

meanderline の開発を行った。ESR/NMR 双

方の条件を満たす鍵となるのは、試料下部

の平面ミラーとして用いているカプトン

フィルム上にスパッタしたAuの膜厚であ

る。ミリ波及びラジオ波による薄膜の Skin 
depth は抵抗値の逆数によって決まるた

め、ESR の側面からは、1 K 以下の超低温

領域においてミリ波が完全反射、Q 値

（Quality Factor）の高い膜厚が必要であ

る。一方 NMR 感度向上のためには高い透

過性が求められる。膜での電磁波エネルギ

ーロスの低減のため膜厚が薄いことが要

求され、ESR の要求とトレードオフの関係

となる[2]。1 K 以下の超低温領域において最適な膜厚が選定できるよう、Au 薄膜の電気抵抗値

の温度依存性から L-He 温度領域において最適な膜厚条件を選定し、評価を行った。また、

meanderline のコイル特性を調べるためにコイル幅（Width）及びコイル間隔（Clearance）の異な

るパターンを数種類作成し、常温にて 19F-NMR 測定を行い評価した。 
後者の円筒型共振器では、meanderline コイルによる DNP-NMR 測定が困難な場合に備え同時

に開発を行った。この共振器は円筒の直径及び円筒の長さ方向によって共振周波数を調整する

ことが可能である[3]。母材に絶縁性の高い PEEK 材を用い、導波管との Coupling 部分には無酸

素銅を用い製作を行った。共振器内には前者と同様に Au 製薄膜を施し、ESR における共振特性

及び 3 種類の試料を用いて ESR 測定及び 1H-NMR 測定による評価を行った。 

 
図 1. FPR 内に平面型コイル”meanderline”を組み

込んだ二重磁気共鳴用共振器。 

 

図 2. 円筒型二重磁気共鳴用共振器。 



 超低温・高磁場において核偏極が最大となる DNP の条件に合わせ、31P-NMR 測定を実施し、

直接観測による信号検出を目指した。 
 
４．研究成果 
(1) meanderline の最適化 
 meanderlineのコイル形状をNMR感度が高い仕
様に最適化をするため、図 3 に示すように導線の
太さ（W）と導線の間隔（C）を変化させたもの
を製作し、評価を行った。meanderline のサイズは、
図 1 及び図 4 に示す金製薄膜平面ミラー下部の
ハウジング内に設置可能なコイルサイズを考慮
し、全幅を 13 mm とし、条件を統一した。 
コイルの製作は、紙フェノール PCB（NZ-P12K, 

Sunhayato Corp.）を基板とし、デスクトップタイ
プの CNC フライス（KitMill CIP100, ORIGINAL 
MIND INC.）によりコイル形状の加工を行った。  
W と C の関係を調べるため、コイルのターン数
を 3 と固定し、図 5 に示すようなセットアップに
て 19F-NMR を行った結果を図 6 に示す。W と C
の比率が NMR エコー信号の最大強度に対しほぼ
影響を与えないが、W:C が 1:2 の場合において最
大値となった。これはコイル幅が大きくなるにつ
れ、エコー強度を最大化するためにより大きな
RF 出力が必要になる事を示している。この理由
はコイル幅の増大によりコイル中の導体を流れ
る電流密度が小さくなるためであると考えられ
る。1 K 以下の超低温領域において NMR 測定を
実施する事を考慮すると、コイルに発生するジュ
ール熱を減らすために、コイルに流す電流を可能
な限り小さくする必要がある。また、RF 共振回
路での放電の可能性を減らすため、小電力で
NMR 信号強度が最大を取る W=0.2 mm の
meanderline が適していると考えた。W=0.2 に固定
した場合の turn 数による NMR エコー強度の変化
を図 7 に示す。Turn 数の増加によりエコー強度
は線形的に増加するが、turn 数が 5 と 6 ではほぼ
同等であることがわかった。これはクリアランス
C の減少により、隣接する導体線からの影響を打
ち消すことによって、振動電解強度が減少した事
を示唆している。 
(2) Au 製薄膜による RF の透過特性評価 
 図 1 に示すように、meanderline が設置される
FPR 共振器では ESR と NMR の双方を実現する
ため、試料と meanderline の間に Au 製薄膜を挿
入する必要がある。ミリ波の良好な反射を得るた
め、ESR の観点からは膜の厚い Au の層が求めら
れるが、NMR の観点からは RF 伝送の量は金属
層によって減衰されるため、可能な限り薄くする
必要がある。そのため、3 種類の厚みの金製薄膜
を 5 μm のカプトンフィルム上にスパッタにより
製作し、コイル評価と同様に PTFE（テフロン）
シートを試料として NMR 測定を行った。その結
果を図 8 に示す。31P の NMR 周波数近傍である
135 MHz において、5-300 K の温度範囲で測定を
行った。その結果、NMR エコー強度は温度の低
下とともに単調に増加し、核磁化のキュリー則の
ような依存性を示した。一般的に、金属の skin 
depth による透過する RF 波は減衰することが知
られており、低温化による信号強度の増大はこの
ためと考えられる。膜厚が 16 nm および 1.6×102 
nm の Au 製薄膜を透過する RF 波の比率は、5 K

 
図 3. meanderline の概要図。 

 

図 4. 製作した meanderline。 

 
図 5. 19F-NMR 測定のセットアップ。 

 

図 6. ターン数を 3 に固定した 5 種類の

meanderline の NMR エコー強度。 
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までほぼ同じであることに対し、7.0×102 nm では
著しく透過率が減少していることがわかった。上
述の ESR の観点からは膜の厚い Au 層が求めら
れることから、ここでは 1.6×102 nm の Au 製薄膜
が 31P の NMR 信号検出に有望であることが示唆
された。 
(3) 31P-DNP-NMR 測定 
 本実験で使用した Si:P の試料サイズは

10×17×0.26 mm3 であり、 31P のドープ濃度は

7.1×1016 cm-3である。この濃度は Si:P が金属的に

振る舞う臨海濃度 nc=3.7×1018 cm-3[1]よりも 2 桁

少ない値である。使用した試料に対し、ESR によ

るミリ波で照射される面積から計算された 31P の

数は 7.1×1016 spins である事に留意されたい。 
 130.15 GHz および 220 mK での Si:P における
31P 核による ESR スペクトルを図 9 に示す。黒線

は DNP 操作を行う前の ESR スペクトルである。

ここでは超微細相互作用によって分割された 2
本の共鳴線を観測した。さらに、青線は高磁場の

ESR スペクトル（H-Line）の全体を磁場変調によ

りミリ波を約 20 分間照射し、DNP 操作を行った

直後の ESR スペクトルを示している。図 10 に示

す 1 対のドナー電子と 31P 核スピンのエネルギー

図に基づき、核偏極はフリップフロッププロセス

によって発生する。ILと IHはそれぞれ L-Line（低

磁場の ESR スペクトル）と H-Line の強度である

ことから、核偏極度 P を P=(IL-IH)/((IL+IH)で推定

することが可能である。得られた 31P 核の偏極度

は約 83%であることがわかった。また、この偏極

状態は 220 mK で約 100 分間程度維持が可能であ

る。この緩和時間は既知の結果よりも短いが、こ

れは ESR 測定に使用するミリ波強度が高く、31P
核の核スピンフリップを避けられなかったため

と考えられる。 
 図 11 は DNP 状態の 31P 核スピンに対し行った

ENDOR 測定の結果を示している。この測定では、

RF 波の周波数を掃引しながら、H-Line の ESR 強

度を共鳴磁場に固定（図 9 中の赤点線）し、測定

を行った。観測された ENDOR スペクトルは、

139.03 MHz 近傍で強度が上昇していることから、

この周波数において 31P 核磁化が緩和した事を示

している。これは図 10 に示す 31P 核スピンの up
状態（mI = +1/2）から down 状態（mI = -1/2）への

遷移がこの周波数近傍で起こっている事に対応

する。この ENDOR 測定の直後に得られた ESR ス

ペクトル（赤線）では、DNP 操作を行う前の黒線

と同一であり、31P 核スピンの偏極状態が熱平衡

値まで緩和した事を示していることから、この

ENDOR 測定の結果は妥当と判断できる。 
ENDOR 測定により得られた 31P 核の NMR 周波

数を用い 31P-DNP-NMR 測定を行った結果を図 12
に示す。NMR 測定は DNP 操作を行った直後に 5
回の NMR 測定を連続して行った。図 12 に示す

ように最初の測定（#1）のみがスピンエコー信号

が得られると予想される時間（約 25 μs）に変化

が現れ、他の測定（#2-5）では変化が無いことが

わかった。これは、1 度の NMR 測定により DNP

 

図 7. W=0.2 と固定した場合の NMR エコ

ー強度と turn 数の比較。 

 
図 8. Au 製薄膜の NMR エコー強度の膜

厚及び温度依存性。 

 

図 9. 130.15 GHz、220 mK における 31P の

ESR スペクトルと DNP 操作を行った際

のスペクトルの変化。 

 

図 10. Si:P のエネルギー図。 
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状態が破壊され、熱平衡状態に戻った事に対応

する。31P 核による NMR 信号を明確にするため、

#2-5 の平均をバックグラウンドとして#1 から差

し引いたものを図 12 の挿入図に示す。ここでは

明確な変化が得られたことから、31P 核スピンの

NMR による直接観測に成功したと考えられる。

この結果は世界初であり、Kane が要求する超低

温・高磁場領域でのスピン操作であることから、

Si:P モデルの固体量子コンピュータ実装を実現

可能であることを示唆している。 
(4) 円筒型共振器によるESR/NMR二重磁気共鳴 
本研究では meanderline による二重磁気共鳴が

困難な場合に備え、円筒型共振器による

ESR/NMR 二重磁気共鳴用共振器の開発にも取

り組んだ。この円筒型共振器は TE015モードを使

用しており、共振周波数 128 GHz、円筒の直径が

φ6.5 mm で設計を行った。共振モードの混在を

抑制するため図 2 に示すように共振部を輪切り

にし、Plunger の直径をφ6.2 mm で製作した。 
 開発した共振器の評価を行うため、ポリスチ

レン中に 100 mM の濃度で希釈した BDPA ラジ

カル（α,γ-Bisdiphenylene-β-phenylallyl）の ESR 測

定を行った。BDPA ラジカルは、安定的な有機ラ

ジカル分子であり、鋭い共鳴信号を持つことが

知られている[4,5]。DNP-NMR 測定においても

ESR を引き起こすためのドナー電子スピンとし

ても活用されており、本研究の評価として最適

である[6]。この試料は 1 分子あたりに 1 つのラ

ジカルを持ち、希釈濃度によってスピン数を調

整することができるため、感度評価用試料とし

て用いた。ESR 測定によって得られた結果を図

13 に示す。130.85 GHz 近傍において、5-70 K ま

での全温度領域において 1 本の ESR スペクトル

を観測した。各温度における ESR スペクトルは、

5 回の磁場掃引したものを平均化している。共振

周波数の温度依存性では、温度の低下に伴う共

振器の収縮により共振周波数が上がることがわ

かった。この実験で得られた ESR の測定感度は、

約 1.8×1016 Spins/G である。 
 次に、1H-NMR 測定を行った結果について示

す。1H-NMR 測定は ESR 測定の際に試料を設置

するテフロン製チューブに含有される 19F を対

象として 117.55 MHz 及び 7 K において測定を行

った。その結果を図 14 に示す。共鳴磁場は 2.79 
T であり、19F-NMR が観測されたことから、円筒

型共振器の極低温領域における NMR 測定面の

実用性が示された。 
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図 11. 220 mK における ENDOR 測定。 

 

図 12. 139.03 MHz、220 mK における 31P-

DNP-NMR 測定。 

 
図 13. 130 GHz における BDPA（100 mM）

の ESR スペクトル 

 
図 14. 117.55 MHz、7 K における 19F-FFT-

NMR スペクトル。 
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