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研究成果の概要（和文）：SiVダイヤモンドナノスラブ(DNS)の構造、軌道、光物性、振動ダイナミクスに対する
外圧の効果を、0Kの基底状態だけでなく、室温付近の励起状態で調べた。室温付近で揺らぐSiV DNSを直接機械
的に加圧し、室温のアンビルセルで発生する実際の外圧を模倣した。その結果、圧縮によってSiVの欠陥構造が
収縮し、欠陥の軌道エネルギーが再配列、SiV-SiV励起からDNS-SiV励起への光学遷移の切り替え、SiVとDNS-SiV
のハイブリッド化が起こることを見出した。吸収、発光、ゼロフォノン線の圧縮による変化は、機械的圧縮によ
ってのみ引き起こされ、温度効果が異なると結論した。

研究成果の概要（英文）：We computationally elucidated the effects of the external pressure on 
structures, orbitals, photoproperties, and vibrational dynamics of a silicon vacancy (SiV) diamond 
nanoslab (DNS). We studied its attributes not only on the ground state at 0 K but also on the 
excited state around room temperature (RT) using an ab initio molecular dynamics simulation. We 
found that the compression induces the shrunk SiV defect structures, the rearranged defect orbital 
energies, the switch of the optical transition from the SiV－SiV excitation to the nanoslab－SiV 
excitation, the hybridization of the SiV with nanoslab carbon (C) orbitals. The energies of 
absorption, emission, and zero-phonon line do not change monotonically but have the maxima below a 7
%-compression. It is remarkable that all of these changes are caused only by the mechanical 
compression and that the compression differently pronounces the temperature effect. 

研究分野：非平衡量子動力学

キーワード： 空孔ダイヤモンド　量子センサ　量子ビット　NVダイヤモンド　SiVダイヤモンド
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研究成果の学術的意義や社会的意義
機械的圧縮によって吸収、発光、ゼロフォノン線の温度変化が異なるということは、空孔中心を効果的に制御す
る新たな方法を提供し、圧縮されたナノスケール材料における温度と圧力のナノスケール光学測定のための有望
な単一光子源を提供し得る。

※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 
ダイヤモンド結晶中のNVセンタに代表される量子センタは、次世代の量子計測素子・量子

情報素子として期待を集めている (Wrachtrup et al., Nature Nanotech., 2014) 。しかし、高精

度・高感度な生体ライブ計測や量子ビット計算を達成するためには、スピン緩和時間のさらな

る伸長、高輝度で長波長な発光、さらに量子センタの安定集積を常温や励起状態においても

実現していく必要がある。特に、電子スピンの位相緩和時間 T2 だけでなく、その原理的限界

値である縦緩和時間 T1自体を延ばすため、プロトタイプである孤立系NVセンタを越える新た

な量子センタの提案が求められている。量子センタの集積化についても、量子センタ同士が

“雑音”として相互作用し合い、スピン緩和を速め、量子センタが不安定化することのない、精

密で斬新なナノスケール設計が求められている。 

また近年では、至近距離での観測やスピン操作を可能にするため、1 nm 以下の表面付近

に量子センタを集積した表面系（Iwasaki et al., ACS Nano, 2017）や、数 nmのダイヤモンドナノ

粒子内に量子センタが埋め込まれたナノ粒子系(Igarashi et al., Nano Lett., 2012)が合成されて

いる。しかし、これらの系では量子センタが表面やナノ構造の影響を強く受ける。実際に量子

計測・情報素子が作動する有限温度や励起状態において、それら全ての効果を取り入れた現

実的な量子センタの学理構築は、従来のゼロ K での静的な計算アプローチだけでは難しい。

特に実験家からは、新たな観点や知見を与える方法して、動的な計算アプローチが期待され

ている。 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は、マルチ量子センタ間の近接相互作用である量子共鳴によって、従来の単一

量子センタには無い新たな量子特性を発現させ、量子計測素子・量子情報素子としての新しいポ

テンシャルを引き出すことである。特に、実際の至近距離での生体観測やスピン操作を意識して、

より現実的な表面効果を議論でき、リガンドに役割を与えられる表面系・二次元シート系・ナノ粒子

系にマルチ NV センタを導入する。（図１(a)-(c)）そして、そこに現れるバルク結晶には無い新たな

ナノスケール操作性を駆使して、様々なタイプの量子共鳴を引き起こす。 さらに新たな量子センタ

候補として、Reorganization Energyが極端に小さく、高効率発光が期待できるマルチ SiVセンタに

量子共鳴を引き起こし、フォトニクスの観点からマルチ NVセンタとの優劣を結論づける。（図１(d)） 

量子センタは、スピン緩和からゼロ磁場分裂、電子分極消失、そしてプローブ発光に至るまで、

その全過程が温度や励起状態に対して非常に敏感である。本研究では、独自開発してきた光励

起第一原理分子動力学法を駆使し、実際に量子計測素子や量子情報素子が作動する有限温度

図１：マルチ NV センタを導入した(a) 表面系、(b)２次元シート系、(c)ナノ粒子系。NV センタは、窒素原
子（●）とその隣に炭素一個分の空洞（Vacancy）が存在するダイヤモンド結晶からなる。表面は F で
passivate した一例である。(d)は構造緩和させたマルチ SiV センタで、NV センタとは全く異なるフォトニク
スを示す。 



や励起状態での「動的なマルチ量子センタ」の学理解明を目指す。 

本研究によって、マルチ量子センタが安定に存在し、表面トラップなど表面やナノ構造の悪影響

を防げ、長いスピン緩和時間 T1 と T2 を有し、高輝度・長波長で発光するなど、量子計測・情報素

子としての機能を最大限に発揮できるマルチ量子センタの最適なデザインを原子レベルで提示す

る。 
 
３．研究の方法 
計算対象の系とナノスケール操作  

計算手法 上記の系について、以下のように独自開発した光励起第一原理分子動力学法を実行

する。 

（１） 第一原理分子動力学法により、有限温度において実時間で揺らぐ基底状態や三重項励起

状態を作り出す。三重項励起状態は、高位準位に電子を励起固定することで達成できる。 

（２） 第一原理分子動力学法の実時間データから、望みの電子スピン自由度に関する固有エネ

ルギーと固有関数を選択的に抽出し、そこから各準位間の電子－フォノン結合を計算する。 

（３） 準位間の量子遷移ダイナミクスである光励起ダイナミクスは、時間依存 Kohn-Sham 方程式か

ら導出した各準位のポピュレーションの時間発展方程式を数値的に解くことで計算できる。そ

の際に、（２）で求めた各準位の電子－フォノン結合と固有エネルギーを時間発展方程式に代

入する。 

解析する物理量 量子計測・情報素子としての機能に直結する下記[Ⅰ]～[Ⅳ]の物理量を計算・

解析し、上記の系が NVダイヤモンド結晶に比べて、どのような優位性を持つかを見極める。 

[Ⅰ] 吸収・蛍光スペクトル：量子計測素子の発光シグナルの高輝度・長波長化を検証できる物理

量。基底状態や励起状態で揺らぐ準位エネルギーとその振動子強度から計算する。 

[Ⅱ] 電子－フォノン結合：スピン緩和時間 T1と T2の長短を左右する物理量。上記（２）で計算し、

その強弱や各系特有の性質を見極める。 

[Ⅲ] 量子遷移ダイナミクス：分極を支配しフォトニクスの優劣に関係する物理量で、上記（３）で計

算する。励起電子が表面にトラップされると発光効率が低下するため、表面の絡んだ遷移過

程に特に注目する。電子－フォノン結合に大差のある SiVセンタと NVセンタの違いにも着目

する。 

 [Ⅳ] ゼロ磁場分裂定数：エネルギー差がスピンの縦緩和時間 T1に、位相緩和が位相緩和時間

T2に影響する物理量であり、静的なゼロ Kでの先行研究（Gali et al., Phys. Rev. B, 2014）の定

義に従って計算できる。特に今回は、有限温度での熱揺らぎなど動的な視点で考察する。 
 
４．研究成果 

外圧は、光電子ナノ材料を理解する上で重要なパラメータの一つである。なぜなら、外圧は、化学

的処理を導入することなく、その光特性を変化させるからである。本研究では、シリコン空孔(SiV)ダ



イヤモンドナノスラブの構造、

軌道、光物性、振動ダイナミ

クスに対する外圧の効果を計

算によって明らかにした。0K

の基底状態だけでなく、室温

付近の励起状態についても

調べた。室温付近の励起状

態についても第一原理分子

動力学シミュレーションを用いて調べ、室温付近で揺らぐSiVダイヤモンドナノスラブ ナノスラブを

直接機械的に加圧し、室温のアンビルセルで発生する実際の外圧を模倣した。(上図参照）その結

果、圧縮によってSiVの欠陥構造が収縮し、欠陥の軌道エネルギーが再配列、SiV-SiV励起からナ

ノスラブ-SiV励起への光学遷移の切り替え、SiVとナノスラブ-SiVのハイブリッド化が起こることを見

出した。他にも、SiVとナノスラブ炭素(C)軌道の混成、Si原子振動と内部C-C結合振動のスペクトル

のブルーシフトと強度の低下、内部C-C結合振動のスペクトルのブルーシフトと強度の弱小化な

ど、振動特性も変化することを確認した。 一方で、吸収、発光、ゼロフォノン線のエネルギーは単

調変化せず、7%圧縮以下で極大を示す。特に、吸収エネルギーは、圧縮が大きくなるにつれて0 

Kと室温の間でより大きく異なっており、発光エネルギーは、7％圧縮以下で0 KとRTの間で最大の

偏差が現れる。これらの変化はすべて機械的圧縮によってのみ引き起こされ、圧縮によって温度

効果が異なることが明らかになった。得られた知見は、分割空孔中心を効果的に制御する方法を

提供し、圧縮されたナノスケール材料における温度と圧力のナノスケール光学測定のための有望

な単一光子源となるだろう。 
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