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研究成果の概要（和文）：数値計算による操作パルスの最適化、パルス補償による過渡現象の抑制を行い、忠実度の高
いスピン制御を実現した。位置選択的に同位体置換した分子を合成し、室温での核スピンの超偏極化やスピン増幅を実
現した。また任意波形発生器を用いたKu帯の分光計とストリップライン共振器を開発し、極低温下でのパルスESR実験
に成功した。
結合に与らない単一あるいは複数個の電子スピン、及び分子骨格フレームを構成する核スピンから構成される分子スピ
ンを人為的に量子制御するために、望ましい電磁気学的性質をもつ分子を設計し評価した。

研究成果の概要（英文）：We have demonstrated precise spin controls for quantum information processing by n
umerical optimization of pulse waveform and pulse compensation for transient phenomenon in a resonator. Us
ing regioselectively isotope labeled molecules, we have realized nuclear polarization of 34 % at room temp
erature and spin amplification. We have developed Ku-band pulse ESR spectrometer with an arbitrary wave fo
rm generator and stripline resonator and succeeded in pulse ESR experiments at 150 mK.
We have designed molecules with electron spins and nuclear spins (molecular spins) which have desirable el
ectromagnetic property for quantum control by means of magnetic resonance and characterized them.
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１．研究開始当初の背景 
(1) 分子の核スピンや電子スピンは磁気共鳴
の原理に基づく外場（共鳴磁場パルス）によ
って比較的自在に時間発展を制御でき、量子
アルゴリズム（量子回路、ユニタリー変換）
を実行することができる。ただし、大規模な
量子計算機では、回路中を量子誤りが伝搬し
ないフォールトトレラント回路が必須で、各
量子ゲートの誤りを閾値以下に抑える必要
があり、磁気共鳴分光学のスピン制御はそこ
までは到達していない。また分子スピン系で
は量子計算に必要な初期化された状態（スピ
ンの向きが揃った高偏極状態）の用意、スピ
ン状態の検出が困難である。 
 
(2) 分子系の電子スピンでは、制約された条
件下での初歩的な２量子ビット操作しかで
きていなかった。分子スピンを超伝導系など
他の量子系と結合することが考えられたが、
実験に適した分子スピン系が無く、また分子
設計の指針も経験的なレベルであった。 
 
２．研究の目的 
(1) 本研究では、分子スピンによる高忠実度
な量子回路の実現を目指して、共振器中の分
子スピンに所望の共鳴磁場波形を印加して
時間発展を精密に制御する「共振器ハミルト
ニアン工学」と呼ぶ新たな方法論を開拓する。
またこれを用いて動的デカップリングなど
の量子物理学的な誤り制御を行う。それらを
実験的に実現するための装置開発を行い、電
子スピン系での高忠実度量子ゲートの実現
を目指す。また高偏極化した核スピンを用い
てスピン増幅を行い、測定の高感度化を行う。 
 
(2) 分子スピンを人為的に量子制御するため
に、望ましい電磁気学的性質を持った分子ス
ピンを設計し、評価する。分子スピンを量子
制御するためのパルスシーケンスを理論的
に研究する。分子スピンをコヒーレントに量
子制御する実験を行う。 
 
３．研究の方法 
(1) スピンの精密制御の実現のために、共振
器の振幅過渡現象に加えて位相過渡現象の
補償法を研究し、実験によって検証する。量
子ビット系と環境との動的デカップリング
などに、補償法を適用してデコヒーレンス抑
制効果の向上を実証する。電子スピン系の高
忠実度量子回路を実現するために、広帯域で
マイクロ波の強照射可能なストリップライ
ン共振器と任意波形発生器を組み込んだ Ku
帯パルス電子スピン共鳴装置を開発する。こ
の装置を用いて希釈冷凍機中で高偏極化さ
れた電子スピン系でパルスESR実験を行う。
位置選択的に同位体置換した分子を合成し、
スピン増幅、核スピンの高偏極化実験を行う。 
 
(2) 量子情報処理に用いる分子の設計は分
子スピンに担わせる役割に依存し、精密な量

子化学理論・計算に基づいて行う必要がある。
本研究では、他の量子ビットと結合可能な分
子スピンの集積体を、量子化学的な知見に基
づいて探索する。また、数少ない量子ビット
の周期系１次元集積体モデルの局所スピン
構造、及び集積体全体の構造を同定できる方
法論を実験的、理論的に研究する。分子内の
スピン系の部分あるいは全体制御では、複数
のマイクロ波、及びラジオ波周波数のパルス
によるコヒーレントな量子操作の実験を行
う。また理論的にも、分子スピン系での量子
演算のパルスプロトコルを実在分子スピン
系に実装できるかを検証し、量子ビット集積
体の設計に供する。 
 
４．研究成果 
(1) 共振器中の過渡現象を事前に補償し、サ
ンプルに所望のパルスを照射する手法を開
発し、1 量子ビット回転であるラビ振動の位
相過渡歪を抑制できることを実験的に示し
た（図 1）。さらに最適制御理論による数値的
設計法と平均ハミルトニアン理論による系
統的設計法を融合した新しいパルス設計法
を提案し、既存の NMR パルス系列より高い
忠実度でデカップリンが行えるパルスを作
成した。本手法は、物理系に依らないので超
伝導など領域内の他のデバイスでの精密制
御にも用いることができる。またこの設計法
を用いて核スピン間のハミルトニアンをス
ピンスクイージングや磁気相転移の量子シ 
ミュレーションに用いることができるハミ
ルトニアンに実効的に変化させるパルスを
作成した。 
 

図 1 共振器パルス補償 

 
(2) 結晶中の少数の核スピンの情報をスピ
ン拡散により多数の核スピンに移動して蓄
積することによって広義のスピン増幅を実
現し、140 倍のゲインを得た。この研究は世
界で初めて高利得でスケーラブルなスピン
増幅を実装したものである。また選択的に 19F
と 13C スピンを持った p-terphenyl を分子合
成し量子非破壊測定を可能にする狭義のス
ピン増幅を実験的に実現した。 
 
 
 



図 2スピン増幅の量子回路 

 
(3) 光励起三重項電子スピンを用いた動的
核偏極に適した位置選択的に重水素化した
p-terphenyl を合成した。その分子に重水素
化した pentacene をドープした試料では、ス
ピン格子緩和が抑制され、室温での世界レコ
ードである 34%の核スピン偏極を得た。120K
下での実験では2量子ビットのエンタングル
メント閾値を超える 43%の偏極を得た。平均
場近似を用いた解析により、この結晶試料に
対してある角度の静磁場下においては室温
ですら核スピンの磁気相転移が可能である
ことを示した。また領域内での共同研究によ
り回転座標系での断熱消磁を光格子系の量
子シミュレーション実験にも適用できるこ
とを見出した。重水素化した試料に重水素デ
カップリングを行うことで、スピン拡散が速
くなり偏極の高速化が行えることを実験で
示した。光励起電子スピンを用いた動的核偏
極がガラスまたは薄膜物質中でも可能であ
ることを示し、NMR 分光への応用の道を拓い
た。90%以上の高偏極を期待できる極低温下
での動的核偏極が行える実験系を構築した。 

 
図 3 Ku 帯任意波形 ESR 分光計 

  

(4) 任意波形発生器を組み込んだ Ku 帯パル
ス ESR 分光計を用いて、これまでパルス ESR
実験では用いるのが困難であったコンポジ
ットパルスを実現し、電子スピンがほぼ初期 
化された 150 mK 下で 99%という高い忠実度の 
1 量子ビットゲートを実装した。さらに、低
Ｑで広帯域な電子スピン操作できるにもか
かわらず、1 W 入力に対して 210 MHz という
非常に強いマイクロ波照射が可能なＵ字型
微小ストリップライン共振器の開発に成功 
した。 
 

(5) [弱交換相互作用系分子スピン２量子ビ

ット系のスピン物性同定法の確立]  

分子スピンは結合に与らない単一あるいは
複数個の電子スピン、及び分子骨格フレーム
を構成する核スピンから構成されるが、分子
スピンの電磁気学的な性質は分子骨格のつ
ながり方（トポロジー的対称性）と電子スピ
ンそのものの挙動を支配する量子力学的な
電子状態に依存する。分子スピンの量子サイ
バネティクスでは、分子の電子スピンと核ス
ピンを量子ビットとして等価に扱える量子
制御技術を開拓して、量子情報処理システム
や量子コンピュータの開発のために貢献す
る。特に複数個の電子スピンを分子フレーム
内に持つ多電子スピン量子ビット系では、多
くの場合交換相互作用の分子論的機構を同
定できるので分子設計によってこれを弱め、
現在のパルスマイクロ波技術で扱える大き
さの領域に制御した上で、電子スピン間に働
く磁気双極子相互作用（微細構造テンソル）
を量子演算に利用する。微細構造テンソルの
主値がパルスマイクロ波輻射場の大きさと
競合する程度に小さい場合、主値の大きさを
正確に同定する評価技術は、量子ゲートに適
した分子スピンを設計・合成する上で不可欠
である。今回、競合系に対してパルス電子ス
ピンニューテーション法を一般化して、弱交
換相互作用多電子スピン系、特に２，３スピ
ン系の微細構造テンソル解析に適用する方
法を実験的、理論的に確立した（図 4参照）。
図 4では、微細構造テンソルの大きさがマイ
クロ波輻射場の大きさ、g-テンソルの違いと
相対的にどのように関係して、ニュテーショ
ン運動が記述されるかを代表的に示す。理論
的には、核スピンの超微細相互作用の効果も
取り入れた一般的な取り扱いを行った。本研
究によって、通常のパルス電子スピン分光学
的方法では実験的に決めることができない
領域の微細構造テンソルを決める方法論が
確立された。 
 
(6) [ 数少ない量子ビットの周期系１次元集
積体モデルの局所スピン構造、及び集積体全
体の構造を同定できる方法論の確立] 
この方法を確立するために、大阪大学の中谷
和彦教授のグループが合成したＤＮＡ二重
螺旋構造体（22 量体オリゴマー）に安定な分



子スピンを４個導入した系について、スピン
局所構造を同定する実験および理論の研究
を行った。実験的には、Q-バンドパルス電子
－電子二重共鳴法（ELDOR/DEER）を 22 量体
オリゴマーに適用して、相互に遠距離に位置
する２電子スピン間の距離及び配向（g-エン
ジニアリング）を評価した。理論的には分子
力学法と量子化学的なエネルギー分轄法に
よる解析を併用して、相補的水素結合を介し
てそれぞれ異なる場所に配置された４個の
電子スピンの局所構造のいくつかを同定す
ることができた。同時に、オリゴマーの全体
的な二重螺旋構造も推定し、g-エンジニヤリ
ングが一部のラジカル対間で実現している
ことを明らかにした。ELDOR に付随する距
離評価の誤差を正確に見積もり、二重螺旋構
造に弛緩が生じた場合の構造推定も可能で
あることを例証した。 
 
(7)[超伝導磁束量子ビットと結合できる分子
スピン集積系（単結晶）の設計と微細構造テ
ンソルの精密量子化学計算法の確立] 本研究
課題では、他の量子ビット系と結合できるよ
うな分子スピンの集積系の探索も、分子スピ
ン量子制御の重要課題として取り組んでき
た。研究開始当初は、実験的に適した分子ス
ピン系はなかったが、本研究課題によって、
反磁性分子結晶格子内において安定で、かつ
温度低下による構造相転移などを誘起しな
い基底三重項分子集積系（単結晶）を見いだ
し、三重大学の北川敏一教授、平井克幸准教
授グループが合成した分子を用いて、スピン
物性を同定した。この三重項分子は、共役系
内の複数部位にハロゲン重原子を置換基と
して持ち、かつ大きな微細構造定数を持つ。
定数の値は、超伝導磁束量子ビットとの結合
に適合すると考えられるが、未だ実際の結合
実験には成功していない。微細構造テンソル
主値は、置換ハロゲン基のトポロジー的対称
性に由来するスピン－軌道相互作用によっ
て支配される。この相互作用の寄与の程度は、
研究グループで開発された精密な量子化学
計算法によって解明された。物質探索では、
望ましい電磁気学的性質を持つ分子スピン
の分子設計の方法論を先行させることによ
って、スピン物性の予測が可能になった。 
 

(8) [分子スピン制御の要素技術] 

これまでは、分子系の電子スピンを量子ビッ
トとして扱うことができるスピン操作技術
に関しても、制約された条件下での２量子ビ
ット操作がやっとであったが、(3)と同様の手
法を用いてXバンドでも汎用性のある電子ス
ピン制御技術を実現した。本研究課題では少
数量子ビットを分子フレーム内もつ実在分
子スピン系に実装できる問題として、21 の素
因数分解を行う量子アルゴリズムのパルス
プロトコルを導出した。 
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