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研究成果の概要（和文）：量子暗号通信・計算のための量子ネットワークの構築には、光アクセ
スビリティーを持つ数量子ビットの固体素子の開発が重要である。近年、ダイヤモンド中の単一
NV 中心の優れた特性が注目されている。本研究では核スピンを持つ同位体炭素 13C の量を制御
した合成ダイヤモンドを用い、単一 NV 中心において 4 量子ビットまでの系を初めて見出し、
また、固体中の電子スピンの室温における最長のコヒーレンス時間(T2)を実現した。 
 
 
研究成果の概要（英文）：In construction of scalable quantum network for quantum 
communication and computing, development of a few optically accessible quantum bits in 
solid is important. Recently, single NV center in diamond has been interested. In our 
research, by using 13C enriched and 12C enriched diamond samples, 4 qubit system of single 
NV center was observed and the longest T2 of electron spin in solid at room temperature 
was realized. 
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１．研究開始当初の背景 
量子暗号通信・量子計算では、絶対に解読

不可能な暗号通信や既存の計算を遥かに凌ぐ
高速計算を実現する事が期待されている。こ
の分野の近年の発展は目覚ましく、これまで
様々な物理系における基盤技術に関する実

験成果や、それらを用いた集積化（スケーラ
ビリティの実現）へ向けたアーキテクチャに
関する理論提案が報告されている。中でも集
積化や既存の高度な技術の援用が可能な点
からは、固体素子による実証実験の展開が期
待される。固体材料の中では近年、ダイヤモ
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ンド中の単一窒素‐空孔複合体中心(NV 中
心)が注目されている（図１）。スケーラビリ
ティという観点からは、近年、数量子ビット
を持った多くの量子レジスタを量子もつれ状
態にして量子ネットワークを形成することに
より、量子通信・量子計算を実現しようとい
う理論提案があり、これを実現する固体材料
として NV 中心は興味が持たれる。 
近年、水落は核スピンを持つ 13C をドープ

した高品質ダイヤモンド試料を用いれば、多
量子ビット化への展開が出来るのではない
かと思い至り、平成 18,19 年度に、産業技術
総合研究所で合成した試料を用いてシュト
ゥットガルト大学と共同研究を行い、単一
NV中心においてスピンによる 3量子ビット
での量子もつれ状態の生成に成功した。これ
は固体では初めてで、量子ビット数も固体で
は最多であった。 

 
 
２．研究の目的 
本研究ではこれまでの研究を発展させ、

同位体炭素 13C の量を制御した合成ダイヤ
モンドを用い、量子情報素子として最適な、
より多くの量子ビットを持った単一の発光
中心を探索することを目的とした。また最
適な系を見出すため、そのスピンの特性を
調べることを目的とした。 
 
 
３．研究の方法 
同位体 13C の量を制御したダイヤモンド試

料は産業技術総合研究所及び東京ガスで合
成したものを用いた。13C 濃度は天然存在比
は 1.1%であるが、これに対し、0.03%, 8.4%, 

20%等の濃度のものを用いた。ドイツ・シュ
トゥットガルト大学に渡航し、共焦点レーザ
ー顕微鏡にパルス磁気共鳴装置が組み合わ
された装置で測定を行った。単一中心である
ことはハンブリートゥイス干渉計によりア
ンチバンチグの観測とその解析により決定
した。測定及びスペクトルの解析を自ら行っ
た。 
 
 
４．研究成果 
 本研究では３つの 13C の核スピンと電子ス
ピンから成る４量子ビット系を見出すことに
成功し、それらのスピン操作の実証を室温に
おいて行った。更にスピンの特性として一
番重要であるコヒーレンスを壊す機構の解
明と、コヒーレンスを保つ時間（T2）の長
時間化を行うことができた。 
 
（１）13C の核スピンによる４量子ビット系
の発見とそれらの単一核スピンコヒーレンス
の制御 

これまで、３つの最近接炭素原子（図１）
のうち、一つが核スピンを持つ 13C の単一
NV 中心は観測されていたが、本研究では 13C

  
図１、ダイヤモンド中の窒素‐空孔複合体
(NV 中心).  N は窒素原子でダイヤモンド
格子中の炭素原子の置換位置に入ってい
る．V は炭素原子が抜けた空孔(V)である．
1-3 でラベルされた炭素原子が空孔からの
最近接炭素原子と呼ばれている． 

図 2、単一 NV 中心の光検出磁気共鳴
(ODMR)スペクトルとシミュレーションスペク
トル 3 つの最近接炭素原子のうち(a)0 個、
(b)1 個、(c)2 個、(d)3 個が 13C と帰属される
ODMR スペクトルとシミュレーションスペクト
ル 



 

 

の量を増やした高品質ダイヤモンドを用い
ることにより、３つの最近接炭素原子のうち、
２つ、３つが 13C である単一 NV 中心を初め
て観測し、厳密にハミルトニアンを解くこと
によりそれらの光検出磁気共鳴スペクトル
をシミュレートして同定した(図２)。またそ
れらの核スピンのラビ振動も観測し、それら
の単一核スピンコヒーレンスの制御を実証
した。それを図３に示した。３つが 13C であ
る単一 NV 中心では電子スピンも合わせ４量
子ビットの実現といえる。また第３近接位置
にある遠くの 13C 核スピンの同定とラビ振動
の観測（単一核スピンコヒーレンス制御）に
も成功した。これらと最近接位置の３つの核
スピン、電子スピンと組み合わせれば、原理
的にはより多くの量子ビットの実現が可能
であることを示した。これらの結果を次項の
発表論文欄の雑誌論文①にて論文発表した。 

 
 
（２）コヒーレンス緩和機構解明、室温での
電子スピンコヒーレンス時間の１ミリ秒以上
の長時間化 
スピンの特性としてはコヒーレンス（重ね

合わせ状態）を保つ時間（T2）が重要であ
る。実用化が期待される固体素子では量子ビ
ットのコヒーレンスを長く保つことが難し
く、緩和機構の解明と長時間化への技術開発
が重要である。本研究では不純物の電子スピ
ンの影響がない高品質ダイヤモンド試料に

おいて同位体 13C 濃度の異なった試料を作成
し、13C 濃度に対する電子スピンの T2*と T2
を研究した。高品質試料においては T2*（不均
一線幅）と T2（均一線幅）が共に 13C 濃度に
依存して変化することを初めて示し、超微細
相互作用による詳細な機構を明らかにした。
具体的には T2* は 13C 濃度の高い領域ではフ
ェルミ接触相互作用により支配され、低濃度
側では著しく桁違いに不均一線幅が尖鋭化
したのち、電子スピンと核スピン間の双極子
相互作用で支配されることを定量的な数値
計算を行い明らかにした。この著しい尖鋭化
（ギャップの存在）はダイヤモンドにおける
電子密度の著しい局在化によるものと解釈
でき、本成果は Si 中の P ドナー等では見ら
れない、ダイヤモンド特有の性質を見出した
ものとして重要である。 

 

 
また、エコー法により見積もった T2に関し

ては、核スピンバス中の相互作用（単一電子
スピンと核スピン間、核スピンバス中の核ス
ピン間の双極子相互作用）を考慮した理論計
算の報告値とほぼ一致する実験結果を得るこ
とができた。この機構解明からは 13C 濃度を
減らすとコヒーレンス時間が長くなること
が示されたが、13C 濃度を減らした試料で 1.8 
ms というコヒーレンス時間（T2）を実現し
た。これは他の材料に比べ桁違いに長く、室
温での固体における電子スピンでは最長の
コヒーレンス時間である。結果は図４に示し
た。本研究による電子スピンの T2の緩和機構
解明からは、1.8ms という T2もまだ 13C によ
る双極子相互作用に支配されていることを
示しており、これはさらに 13C 濃度の低減化、

 
図３ 単一 13C 核スピンのラビ振動．３
つの最近接炭素のうちそれぞれ(a)２つ、
(b)３つが 13C の NV 中心におけるラビ振
動と(c)第三近接炭素の 13C のラビ振動．
マイクロ波（MW）とラジオ波（RF）に
よ る パ ル ス 系 列 は
π(MW)-Rabi(RF)-π(MW)．実線は三角関
数よるフィッティング曲線。 

図４ 電子スピンのエコー減衰と 13C 濃
度依存性プロット．それぞれ(a) 20.7 %, 
(b) 8.4 %, (c) 1.1 %（天然存在比）試料に
お け る エ コ ー 減 衰 ． 実 線 は 関 数
exp{-(t/T2)3} によりフィッティングして
得た曲線．(d)T2の 13C 濃度依存性プロッ
ト．実線は関数 1/n でフィッティングして
得た直線．ここで n は 13C 濃度． 



 

 

パルス磁気共鳴手法の一つであるデカップ
リング操作、及び 13C 核スピンの分極化等の
技術によりさらに T2 時間を延ばせることを
示した結果といえる。これらの結果を次項の
発表論文欄の雑誌論文①及び②にて論文発
表した。 
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