
 

様式 C-19 

科学研究費補助金研究成果報告書 

平成 21 年 5 月 26 日現在 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
研究成果の概要：分子スピン量子コンピュータの実現を目指し、分子内の電子スピンを利用す

る量子情報制御をパルス電子－核多重共鳴技術を用いて行った。分子スピン系における量子絡

み合い状態の実験的な検出と状態変換を行い、電子スピン（半整数スピン）が持つ固有の量子

機能としてのスピノール性を顕な形で初めて実験的に成功した。これにより、電子－核スピン

混在スピン系において、量子高密度符号化などの初等量子アルゴリズムを実行することが可能

であることを実験的に検証することができた。 
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１．研究開始当初の背景 

量子コンピュータの開発や量子情報通信
を含む量子情報科学の理論的研究が急速に
発展し、量子状態を利用した情報処理技術が
次世代の基盤技術として注目を集めている。
量子コンピュータ（以下、QC と略す）の概
念・基礎理論が確立しつつあるが、実験的な
側面から基礎理論を検証し、現実の系で量子
コンピュータを開発することが焦眉の課題
となっている。分子設計に基づく多様な電子
状態の設計が可能である分子スピン系は、能
動的に制御可能なスピン系の構築と量子状

態制御の実現研究に大きな利点をもつ。スピ
ンの性質を利用する QC の開発研究では、核
磁気共鳴による核スピン量子状態制御と量
子演算の研究が国内外で行われているが、分
子内の電子スピンを利用する研究はこれま
でに、ドイツのグループと我々のグループが
先行しているが、カリフォルニア大（米国）、
オックスフォード大（英国）の研究グループ
が参入し始めた。ヨーロッパでは、原子内包
フラーレンを整列させて QC への実現を目指
すプロジェクト研究が進展し、また国内でも
シリコン 29 原子を用いた QC 開発の試みが
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進められているが、いずれも原子或いは分子
を基板上に整列させて、個々のスピン量子状
態を制御しようとする研究である。分子磁性
体を QC へ応用するという方向性は、分子磁
性研究の中で生まれつつあるが、現実的に制
御を実現しようという段階には達しておら
ず、現実に制御できる分子システムの構築を
目指す申請者の方向とは異なる。電子及び核
スピンの分子スピン構造を設計して新しい
量子機能性分子を構成することによる QC 実
現への展開を目指す研究と、コヒーレントパ
ルス電子多重共鳴法を用いた量子情報制御
及び情報伝達機能制御に向けた研究はまだ
なく、電子状態制御スピン技術の開拓は国際
的にも最もホットでチャレンジングな研究
課題の一つとなっている。 
 
２．研究の目的 
量子コンピュータ・量子情報操作の実験的

実証と量子スピン状態の能動的制御を行う
ことを目的として、磁気共鳴技術を用いた電
子－核スピン混在系の電子状態操作の実現
を目指す。特に、新たなに安定有機ラジカル
分子や光励起三重項状態などの分子由来の
不対電子スピンを「電子スピンバス」として
活用し、 
① 分子量子化学、分子磁性理論を基に量子

演算素子として制御可能な開核系分子ス
ピンシステムの開発 

② 電子スピンの高いスピン分極を利用した
パルス電子－核多重共鳴（ENDOR／
TRIPLE）法による量子状態制御、量子
アルゴリズムの実証研究 

を行う。分子電子スピンを利用する量子スピ
ン状態制御が可能となれば、分子がもつ多様
性（核スピン標識化、デコヒーレンスの制御
など）を活用する新しい分子スピン量子コン
ピュータへのプロトタイプを提案し、量子コ
ンピュータの実現に方向性を示すことがで
きるだけでなく、電子スピンのスピノール的
性質を活用する新しい量子位相を分光座標
とした分子分光学や量子位相分子科学を切
り開くことができる。 
 
３．研究の方法 
(1) 量子スピン状態制御可能な開核系分子
スピンシステムの構築 

これまでに分子磁性研究で蓄積された安
定な有機開核系分子の電子構造に関する知
見をもとに、量子演算への応用を可能とする
分子スピン（デバイス）の開発、量子ビット
数を制御するための安定ラジカルへの分子
修飾・同位体標識分子システムを設計し、物
質合成を行うことにより、量子演算に適した
分子システムの探索を行う。物質合成に当た
っては、密度汎関数法などの量子化学計算結
果を参考にして、分子性量子スピンコンピュ

ータモデル（分子スピンデバイス）の分子設
計を行う。特に、多量子ビットの量子スピン
状態制御を行うことを念頭に電子－多核ス
ピンシステム（電子スピンバス多量子ビット
系）の設計・開発を行う。具体的には、電子
状態・分子構造がよくわかっていて、かつ化
学的に安定なニトロキシドラジカルなどの
各種ラジカル誘導体をベースとして、ヘテロ
原子・置換基導入や同位体標識による核スピ
ンの分離・識別、量子ビットとして核スピン
活用を目指す。分子スピンシステムの開発す
るために、種々の変調効果を電子スピン共鳴
(ESR)法、電子-核二重共鳴(ENDOR/TRIPLE)法
を用いて分光学的に磁気的パラメータを決
定し、超微細相互作用の最適化と、量子情報
制御に適した分子システム（分子スピンデバ
イス）の探索を行う。 
分子スピンシステムの緩和過程は、量子情

報制御に密接に関わることから化学修飾し
た安定ラジカル系をベンゾフェノン等に希
釈系した単結晶試料を育成し、希釈濃度の制
御とベンゾフェノン結晶格子振動の同位体
制御など緩和時間の制御も試みる。 
 
(2) パルス電子－核多重共鳴（ENDOR／
TRIPLE）法による量子演算の実証研究 
安定ラジカル系を対象として、パルス

ENDOR 法による(A)量子演算の初期化問題、
(B)量子エンタングルド状態の生成と評価、
(C)量子情報制御（Super Dense Coding、SDC
など）を 3大課題として取り組む。対象試料
には、常磁性緩和の影響を抑えて十分に長い
緩和時間をもたせるため、低温下で希釈系単
結晶試料を用いる。ベンゾフェノン単結晶中
に希釈した安定なジフェニルニトロキシド
ラジカルの混晶単結晶においても予備的な
測定から量子演算の実証に適用できること
を確認している。DPNO 希釈系は、広範な温度
領域(325-2 K)と広範な希釈濃度において、
よく分離された強い信号を示すことが知ら
れており、デコヒーレンス時間の制御の点か
ら分子スピンデバイスとして優れた特性を
もつ。しかも、電子スピン及び核スピンの量
子ビットの数を合成制御できるので、分子設
計の観点から分子スピンデバイスとしての
展開を考えることができる。これらの安定有
機ラジカル分子を適用し、パルス ENDOR を用
いたマイクロ波及びラジオ波の選択的パル
スで電子スピンと核スピンの分極を制御す
ることにより量子ビット制御、量子演算を実
行する。 
量子演算の初期状態として純粋状態が必

要であるが、初期状態には、スピン－格子緩
和時間とスピン－スピン緩和時間の差異を
利用して生成することができる擬純粋状態
を用いる。 
量子絡み合い状態は、純粋状態に対してア



ダマールゲートとコントロール NOTゲートを
作用させることにより生成することができ
る。量子状態の位相を除外すれば、アダマー
ルゲートには核スピン状態に対するラジオ
波π/2 パルス、制御 NOT ゲートには選択的な
マイクロ波πパルスが適用でき、純粋状態を
量子絡み合い状態に変換することができる。 
さらに、量子絡み合い状態にマイクロ波及び
ラジオ波パルスを照射することにより、ベル
状態として知られる４つの量子絡み合い状
態間の量子変換を達成することが可能であ
る。電子及び核スピンの過渡的章動運動（核
スピンニューテーション）を観測することに
より、電子及び核スピン-1/2 のスピノール性
に由来する４π周期性を検出することによ
り、量子位相制御の達成を実証する。 

これらの量子状態制御のスキームは、２粒
子が強く絡み合った状態を利用して１粒子
の情報を送信することにより古典的な２ビ
ット情報を送信する超高密度符号化（Super 
Dense Coding、SDC）をパルス ENDOR で実現
する「量子情報制御モデル」に対応する。こ
の SDC スキームをパルス ENDOR 技術により実
現し、電子スピンエコーの観測を通して証明
する。 

 
４．研究成果 
(1) ジフェニルニトロキシド誘導体の電子
状態及び有効量子ビット数の評価 

溶液状態にある分子スピン系を利用した
量子コンピュータの開発を目的として、分子
スピンバス量子コンピュータに適した分子
スピン系の探索を行った。重水素やフッ素原
子で標識した種々のジフェニルニトロキシ
ド 1－4 等の分子を合成し、溶液の ESR スペ

クトルを測定した。超微細結合定数を決定す
ることにより電子状態を解明し、等方性項が
非等価な核種の数を明らかにすることによ
り、制御可能な量子ビットの総数を評価した。 

また、パルス ESR を用いた反転回復法によ
り決定したスピン系の縦緩和時間を評価す
ることにより、量子演算の実行可能性を考察
した。大きな電子的変調効果が生じるフッ素
原子を導入することにより緩和時間が増大
することが明らかとなり、溶液電子スピン系
での量子演算を実現するための分子スピン
系構築の可能性を示しており、溶液状態の量
子情報制御実現への基礎的知見を提供する
ものである。溶液系での量子情報制御を実現
できれば、先行する量子情報理論の実験的検
証を電子スピン系で行う手段を提供できる

ため、その意義は大きい。 
 
(2) 安定マロニルラジカル分子、ジフェニル
ニトロキシドラジカルの電子状態を利用し
た量子状態制御 
分子スピン量子コンピュータや量子情報

操作への展開を視野に入れた分子スピンの
新たな応用を開拓することを目的として、分
子スピン量子状態制御に基づく分子スピン
テクノロジーの開発研究とモデル系の開拓
研究を展開した。パルス電子－核多重共鳴
（ENDOR／TRIPLE）法による量子演算を実証
するために、マロン酸単結晶中に X 線照射に
より生成するマロニルラジカル(5)希釈単結
晶試料やベンゾフェノンをホストとするジ
フェニルニトロキシドや重水素標識したジ
フェニルニトロキシド(6)の希釈系単結晶試
料を育成し、量子状態制御の実験を行った。

マロニルラジカルの系は、大きく超微細分裂
するα位のプロトン核に着目することにより、
1 電子―1 核スピン系とみなすことができ
る。パルス ENDOR の実験は、30K の温度で行
った。量子計算過程には、①量子ビットの初
期化、②量子演算処理、③量子状態の観測が
不可欠であるが、図 1 に示すパルス系列を用
いて、これら 3 つの過程をパルス ENDOR で
実現した。①の過程で形成した擬純粋状態に

対して、ラジオ波及びマイクロ波パルスを用
いてφ1とφ2のパルス位相依存性を観測するこ
とにより、エコー強度に位相の干渉効果を確
認した。図 2 に観測されている|νMW±νRF|の周
波数成分は、2 つの量子状態間にコヒーレン
スが存在することを示し、量子絡み合い状態
の生成を分光学的に証明するものである。 
ジフェニルニトロキシドでは、電子スピン

と窒素核スピン、水素核スピンの 3スピン（3
量子ビット）が関与する系として位置づけら
れる。この場合は、マロニルラジカルと異な
り、水素核の超微細結合分裂が小さいために
十分な選択的なスピン制御が困難であった。
結果として、量子位相干渉スペクトルには 2
つの成分（|νMW±νRF|）が観測され、2 つの異
なる量子絡み合い状態の重ね合せとして同
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図 1 初等量子情報操作のためのパルス系列  1 2 3 4 



時に検出したものである。 
 
(3) 電子スピン及び核スピンのスピノール
性の実証と量子状態変換 

分子スピンバス系における量子絡み合い
状態の実験的な検出方法・状態間の変換を確
立し、電子－核スピン混在スピン系における
量子高密度符号化などの初等量子アルゴリ
ズムの実行するための量子状態変換の実証
を行った。量子絡み合い状態間の相互変換過
程を実験的に検証するために、ユニタリー変
換として ENDOR共鳴条件を満足するラジオ波
パルスを照射し、パルス幅依存性を 2パルス
Hahn エコーを検出することにより読み出し
た。エコー強度のパルス幅依存性には、核ス
ピン(I = 1/2)のスピノールに由来する 4π周
期性が観測され、量子絡み合い状態の量子情
報変換が可能であることを実証した。また、
マイクロ波パルスのパルス幅を変化させる
ことにより、電子スピンに由来する量子状態
変換を実行した。核スピンの場合と類似の結
果が得られ、電子スピン由来のスピノール性
を実験的に検出することに成功した(図 3)。
核スピンのスピノール性の実証例は、既に報
告されているが、本研究においては、電子ス
ピン（半整数スピン）が持つ固有の量子機能
としてのスピノール性を顕な形として初め
て実験的に示すことができた。電子スピンの
量子位相情報を顕に扱うことができるスピ

ン操作技術及び量子情報処理のためのパル
スプロトコルを通じて、量子スピン系の基本
的現象を実験的に明らかにし、量子情報処理
の過程でスピノール性が顕な形で出現する
ことを示すものである。 
 
本研究成果は、設計可能な分子スピン系を利
用して量子スピン情報制御、量子コンピュー
タの実現可能性を裏付ける実証データを提
供するものである。量子絡み合い状態の生成
や変換の過程で出現する半整数スピンのス
ピノール性の検出は、パルス電子－核多重共
鳴技術がスピン系の情報制御技術と成りう
ることを示唆し、新しい分子スピンテクノロ
ジーの開発や分子スピン量子情報科学など
の新しい学際領域研究を切り開くものとし
て期待できる。 
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