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研究成果の概要（和文）：無機結晶中にドープされた希土類イオンの核スピンは量子情報を実現するためにとても良い
系であると言える。これらの核スピン状態をキュービットとして用いるためには、核スピン状態を個別に観測、制御し
なければならない。しかしながら、固体中の単一希土類イオンの観察は数報あるものの、検出感度の問題から量子情報
までの発展には至っていない。そこで、我々は検出システムの高感度をねらい非球面対物レンズを用いた顕微システム
を構築した。これにより、結晶中のプラセオジウムの１イオン検出に成功した。

研究成果の概要（英文）：Nuclear spin of rare-earth (RE) ion doped in an inorganic crystal is a solid-state
 system useful for processing quantum information. In order to utilize RE ions to build an integrated syst
em of an individual spin qubits, the nuclear spins must be individually detected and controlled. However, 
only a few experiments were successful in resolving nuclear spin states of single RE ion in solid. The maj
or obstacles in photo-luminescence detection of a single ion with a microscopic setup are weak emission of
 the ion and background emission from the whole crystal. One of the solutions is to use a crystal smaller 
than the focal volume. Here we took a different approach to develop a single-component aspheric reflecting
 objective. Owing to a larger solid-angle of a smaller focal volume, the SN ratio improved to a single-ion
 level.
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１．研究開始当初の背景 

 核スピンと量子情報  
 1994 年に Shor が素因数分解の量子理論
演算のアルゴリズムを発表して以来[1]、量
子論理演算が注目を集めるようになった。
その実現に向けた実験の中で、トラップさ
れた Be イオン[2]や Cs 原子の Rydberg 状態
[3]などと共に、溶液中の有機分子の核スピ
ンを使った核磁気共鳴(NMR)の実験[4]が
有力視されている。H、F、

13
C などの 1/2

の核スピンは二つの量子状態を持ち、外界
からの遮断も良く、コヒーレンス時間が長
いので量子ビット(qubit)に適している。さ
らに、ラジオ波パルスを用いた核スピンの
コヒーレンス制御の技術が発達しているの
を考え合わせれば、NMR が量子コンピュ
ータの実現に最も近い手段の一つであると
いえる。 
量子論理演算における単一スピン観測の必
要性 
 室温の溶液中に分散したアボガドロ数個
の分子の核スピンを使った NMR の実験で
は、熱平衡にあるアボガドロ数個の磁化を
観測していることになる。核スピン状態の
ゼーマン分裂はたかだか 1 GHz であり、熱
エネルギーkT = 6 THz に比べてはるかに小
さい。このため、全スピンの 10 – 5程度しか
NMR 信号に寄与していない。量子論理演
算の信号はこの熱平衡磁化の信号よりさら
に小さく、ビット数の増大とともに指数関
数的に減少するため、熱揺らぎの中に埋も
れてしまう[5]。現実的な桁数の量子論理演
算は、単一核スピンの観測ができて初めて
原理的に可能となる。 
単一スピンの光観測の現状と本研究との関
係 
 温度 1–2 K でも単一核スピン状態を観測
することは困難であるが、発光性の分子や
イオン１個の光検出は可能である。これを
利用した、固体中の単一スピンの光検出に
は先行例が一つある。ダイアモンド中の窒
素・空孔欠陥(N-V センター)の発光顕微分
光による 1 個の電子スピンの磁気遷移の観
測である[6]。N-V センターの輻射寿命は 12 
ns、単位時間の発光光子数は一分子観測が
行われている典型的な有機色素分子と同程
度であるため、光検出はさほど難しくない。
しかし、核スピンが検出できる系の輻射寿

命は 2–3 桁長く、その分発光光子数が少な
い。これは原子核の磁気モーメントが電子
より 2–3 桁小さく、励起状態でスピン副準
位が意味を持つためには副準位のエネルギ
ー分裂が見分けられるほど寿命が長くなけ
ればならないからである。実際に、我々が
本研究課題で提案した LaF3 結晶中の Pr3+

の輻射寿命は 47 s で 3 桁の違いがあり、
核スピンを持つ発光種 1 個の光検出といっ
ても系の特性が全く異なる別個の実験であ
る。 
研究代表者のこれまでの研究とのつながり 
 1 個の Pr3+の光検出を実現するには装置
の感度を数十倍向上させることが必要であ
る。我々はこの 10 年間、温度 1.5 K にお
ける単一分子の発光顕微分光の感度を向上
すべく、独自の低温用対物レンズの開発を
続けてきた。その経験から、我々の現在の
装置の感度を一桁向上させ、単一 Pr3+の光
検出を可能にするのは非球面反射対物レン
ズしかないことが分かり、同時に一体成形
レンズの非球面研磨も技術的に可能な範疇
に入ってきた。この対物レンズに予算を充
てて開発を推し進め、1 個の Pr3+の光検出
に挑戦するのは、我々が技術的に一歩先ん
じている今をおいて他にない。 

また、研究代表者は光とラジオ波による
コヒーレントラマン二重共鳴分光を用いて、
LaF3 結晶中の Pr3+の核スピンに対する近
接 La スピンの影響などを調べた[7,8]。こ
の研究で得た希土類イオンの光遷移と核ス
ピン状態にする知識は本研究課題に直接活
きると考えている。 
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２．研究の目的 

 核スピンはその量子状態空間が有限次元

であるため、量子情報の担い手に適してい

る。またラジオ波パルスを用いた磁化のコ

ヒーレンス操作の技術が発達しており、レ

ーザーで光学分極を操作するよりもはるか

に複雑な量子論理演算が実行できる。しか

し感度の低さという大きな欠点を抱えてい

る。現状では核スピン 1 個を観測できない

ために、量子論理演算の桁数が制限されて

いる。したがって、将来、実用的な桁数の

演算を可能にするためには、単一スピンの

検出が不可欠である。そこで、本研究では、

低温固体中の一個の発光性イオンを光検出

し、その核スピンの量子状態を光吸収の波

長から読み取ることに挑戦する。この測定

の特長は、核スピンの状態そのものを集団

平均や繰返し平均なしに直接読み取ること

にあり、成功すれば量子ゼノ効果の研究な

どにも展開可能な、一般性の高い系を手に

入ることにもなる。 

 

３．研究の方法 

 この研究の目的である、核スピンの量

子状態の非破壊実時間観測の対象に選

んだ系は、LaF3 結晶中の不純物として

La のサイトを占めている希土類イオン、

Pr3+(核スピン I = 3/2)である。 

 LaF3中のPr3+の核スピン状態の可視発

光を用いた非破壊実時間観測の原理は以

下の通りである。レーザーで励起する

Pr3+の電子遷移は、基底状態 3H4から励起

状態 3P0への遷移で波長は約478 nmであ

る磁場をかけたときの、LaF3中の Pr3+の

基底状態と励起状態の Zeeman 分裂の様

子を示す。基底状態の Zeeman 効果の方

が、励起状態より大きい。これは Pr3+の

電子状態が軌道角運動量の大きな 2個の f

電子によって形作られているためで、基

底電子状態 3H4では f電子の角運動量が加

えあって軌道角運動量が大きく、その結

果 Zeeman 効果が大きくなる。その影響

は Pr3+の置かれた結晶場に対する磁場の

方向に依存し、Zeeman 効果を表わす g

因子は異方的となる。一番大きな値は gz / 

2 = 10.16 kHz/Gauss である。一方励起

状態 3P0では f電子の軌道角運動量が打ち

消しあうように働いており、g 因子は電子

軌道角運動量の影響を受けず等方的で 

g/2 = 1.31 kHz/Gauss である。従って、

基底状態の g 因子テンソルが最大主値を

取る方向へ十分強い磁場をかけておけば、

核スピンの副準位ごとに電子遷移のエネ

ルギーが異なり、測定時の核スピン状態

の遷移エネルギーにレーザー周波数が一

致したときのみ発光が観測される。つま

り、電子遷移の Zeeman 分裂を利用して、

単一イオンの発光の励起波長依存性から

核スピン状態を特定できる。 

 

４．研究成果 

 当該研究の期間中に、固体結晶中の単一プ

ラセオジウムイオンの光検出に成功した。こ

れは、世界初めての成果である。検出した信

号が１個のイオンからの信号であることを

確認するため、単一イオンからの発光信号の

偏光異方性を測定した。バルク結晶では、プ

ラセオジウムイオンの結合サイトが120度お

きにあるため、プラセオジウムイオンの吸収

には偏光依存性が無い。一方、単一イオンか

らの信号は、偏光を変えていくと完全に強度

がゼロになる角度があった。これは、検出し

ているイオンが１個であり、対応する双極子

が一個であるため、光の偏光と双極子の向き

が直交する角度で､光吸収がゼロになるかで

ある。さらに、実験に用いた非球面対物レン

ズの性能を実験とシミュレーションの両面

から評価し、得られた一イオンからの信号が、

予想される強度と良い一致をすることを確

認した。これらの実験的な結果から、プラセ

オジウムの１イオン光検出に成功したと考

えられる。 
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