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研究成果の概要（和文）：ナノダイヤモンド膜中への単一光子源の形成のための新たな物理的手法を創成するこ
とを目的として研究を行っている。膜作製時のプロセスの最適化により膜一面に渡ってNVセンターの発光が得ら
れるようになった。共焦点顕微鏡、フォトルミネッセンス、ODMR法を用いて評価した。さらに可視/紫外RAMAN分
光装置を用いて、NDC膜内のナノダイヤモンドの存在を評価した。CAPD法で形成されるナノダイヤモンド膜はア
モルファスカーボンを含有するためにその影響を極めて大きく受けていることが示唆された。アモルファスカー
ボンの極限までの低減と、ナノダイヤモンド結晶の高品質化が必要である。

研究成果の概要（英文）：In this study, we aim to create a new physical method for the formation of 
single photon sources in nanodiamond films. Optimization of the process during film fabrication 
resulted in the emission of NV centers across the entire surface of the film. This was evaluated 
using confocal microscopy, photoluminescence, and ODMR methods. In addition to these measurements, 
NV centers were formed by electron beam irradiation of NCD thin films deposited on diamond 
substrates. The presence of nanodiamonds in the NDC films was further evaluated using visible/UV 
RAMAN spectroscopy, suggesting that the nanodiamond films formed by the CAPD method are extremely 
affected by the presence of amorphous carbon. It is necessary to reduce amorphous carbon to the 
utmost limit and to improve the quality of nanodiamond crystals.

研究分野： 応用物理

キーワード： ダイヤモンド　カラーセンター　NVセンター　ナノダイヤモンド　物理気相成長法　同軸型アークプラ
ズマ堆積法
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研究成果の学術的意義や社会的意義
ダイヤモンド格子中のNVセンターをはじめとする単一光子源は、世界各国で国家プロジェクトが走っている状況
である。その一方でその形成方法は既存の半導体に使われてきた技術で行われており、方法としては特に目新し
いものはない。本研究はこれまでにない全く新しい方法によりNVセンターの形成を試みたものである。低温成
長、大面積、高密度のメリットがあり、一方で同じに形成させるアモルファスカーボンの低減およびダイヤモン
ド結晶の結晶性の向上が課題となった。今後の研究により、全く新しいNVセンター形成法としてを大きく展開で
きる可能性を秘める。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
   ダイヤモンド格子中の NV センターをはじめとする単一光子源は、量子コンピューティング
や超高感度磁気センサーへの応用が期待されており、世界各国で国家プロジェクトが走ってい
る状況である。その一方でその形成方法は既存の半導体に使われてきた技術で行われており、方
法としては特に目新しいものはない。 
   ダイヤモンドは高温高圧相であり，他の半導体材料と比べて，その結晶成長および成長後の後処
理は格段に自由度が小さい．特に，熱処理による原子拡散がほとんど起こらず，起こり始めたときはより
安定なグラファイトが生成し始めてしまう．したがって，これまでの半導体材料で用いられてきた熱アニ
ールによる原子拡散をほとんど利用できない． 
   NV センターの形成は，具体的には大別して，高圧高温合成の単結晶ダイヤモンドに N原子をイオ
ン注入した後に熱アニールを施す方法，あるいは窒素をドープされた単結晶ダイヤに対して高エネル
ギーイオン照射を行って欠陥を生じさせて NV センターを形成する方法，のいずれかである．常に，前
述したように，熱処理の自由度は小さくより安定なグラファイトの生成に気を配る必要がある． 
   申請者はこれまでに，10 年以上にわたり物理気相成長法，具体的にはレーザーアブレーション
（PLD）法と同軸型アークプラズマ堆積（CAPD）法，によりナノダイヤモンド膜創製のためのプロセス開発
と，生成膜の半導体およびハードコーティングとしての応用を検討してきた．化学気相成長（CVD）法以
外で，ダイヤモンド膜を物理気相成長法で成長させている研究グループは，世界でも申請者のみであ
る．長年のプロセス開発により，ターボ分子ポンプによる到達圧力下（水素フリー）において，非加熱の
室温基板上に，極めて純度の高いナノダイヤモンド膜を形成できるようになった．可視ラマンを用いて
1333cm-1の鋭いピークが，極めて弱いアモルファスカーボン（a-C）とともに観測され，硬度は 70 GPa を
超えて CVD法に多結晶ダイヤモンドの硬度に近い． 
 
２．研究の目的 
   本研究では，ナノダイヤモンド膜中への単一光子源の形成のための新たな物理的手法を創成
することを目的として研究を行う．具体的には，物理気相成長法により成長するナノダイヤモン
ド膜に NV センターをはじめとする単一光子源を形成するための，物理現象の理解を含めた，基
盤技術を確立する． 
 
３．研究の方法 
同軸型アークプラズマ堆積（CAPD）法により N ドープナノダイヤモンド膜の堆積を行い、生
成膜の NV センター形成を PL 測定に加えて、共焦点レーザー走査型蛍光顕微鏡、ODMR 法に
よりその形成分布を評価した。これらの測定に加え、ダイヤモンド基板上に成膜した NCD 薄
膜に電子ビーム照射を行い、NV センター形成を行った。さらに可視/紫外 RAMAN 分光装置を
用いて、NDC 膜内のナノダイヤモンドの存在を評価した。 
 

図 1 同軸型アークプラズマ堆積法の概略図 
 
４．研究成果 
膜作製時のプロセスの最適化により膜一面に渡って NV センターの発光が得られるようになっ
た。CAPD 法で形成されるナノダイヤモンド膜はアモルファスカーボンを含有するためにその
影響を極めて大きく受けていることが示唆された。アモルファスカーボンの極限までの低減と、
ナノダイヤモンド結晶の高品質化が必要である。 
 



 
図 2 NV センターからと考えられるナノダイヤモンド膜からの発光 
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