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研究成果の概要（和文）：ニトロキシドラジカルを電子スピン量子ビットとして用いた３量子ビ

ット系トリラジカルを非磁性ホスト分子に希釈した単結晶の育成に成功し、単結晶 ESR スペ

クトルから３電子スピン量子ビット系として機能しうることが分かった。ニトロキシド基に基

づく４量子ビット系テトララジカルにおいて複雑な溶液 ESR スペクトルの完全解析に成功し、

量子状態制御に基づく量子シミュレータとして可能性を検討する物質系を得ることができた。 

 
研究成果の概要（英文）：In this work, we have treated three and four electron-spin qubit systems, in which 

electron-spins weakly interact via electronic exchange interactions. We have prepared, for the first time, 

magnetically diluted single crystals for a weakly exchange coupled triradical system. The molecular design is based 

on g-tensor engineering. It was found that the triradical system was a suitable model for electron spin three-qubit 

systems on the basis of the single-crystal CW-ESR and pulsed ELDOR spectral analyses. We have also synthesized 

novel Phthalocyanine (Pc)-based tetranitroxides (MPc(NO)4) as an electron-based four-qubit system. Solution ESR 

spectra exhibited salient features arising from the intramolecular exchange interactions among the stable nitroxide 

radicals and the competing interactions between the exchange interactions and the hyperfine interactions at the 

radical sites in tetragonal symmetry. We have made a complete analysis of the complicated ESR spectra. Based on 

the analyses, we have proposed that the MPc(NO)4) systems can be pilot molecules for a molecular spin quantum 

simulator. 
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１．研究開始当初の背景 

ファインマンによる量子コンピュータの
概念的提案（1959、1981）により量子物理の
分野で量子コンピュータの理論的研究がな
されてきたが、1994 年ショアによる「素因

数分解に関する量子解読アルゴリズム」の発
見により、RSA 暗号の安全性の危機に関わる
問題として量子コンピュータが社会的にも
注目されるようになり、量子物理、数学、情
報科学の研究者が中心となって、量子コンピ
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ュータ、及び量子通信、量子暗号の実現に向
けて研究を始めた。量子コンピュータにおい
て最も基本的かつ重要な物理現象である量
子的絡み合い=エンタングルメントを生成す
るための量子ビットを担わせる物理状態と
して、分子スピン系以外で、光子、トラップ
イオン、超電導キャビティ、分子の振動回転
状態、核スピン、量子ドットの電子スピン等
が提案されているが、量子コンピュータの実
現に向けて解決の難しい問題、例えば光子に
おける２量子演算や NMR コンピュータにお
ける初期化やスケーラビリティが指摘され
ている。そこで我々は、量子コンピュータの
実現のための必要条件である DiVincenzo の
５つのCriteriaを満たす量子ビットとして分
子の電子スピンに注目した(Takui, et al, J. 

Matr. Chem. 2009)。有機ビラジカル量子ビ
ットをもちいた２量子演算の研究において
は最小の分子スピンコンータの必須条件で
ある２電子系量子演算に成功した。この発展
系として、３電子スピン量子ビット系、及び
２次元周期系を実現するためのプロトタイ
プである新たに正方対称型の４電子スピン
系の研究段階に入った。 

 

２．研究の目的 

（１）「分子電子スピンによる量子コンピュ
ータ」のプロトタイプ実現のため、２電子系
よりも大きな３電子および４電子スピン量
子ビットの物質系の開発し電子状態を解明
する。（２）最新のパルス電子スピン共鳴法
で あ る Coherent-Multiple Electron 

Magnetic Resonance (EMR) 装置を使って、
量子状態制御の可能性を検討し、多量子演
算・量子アルゴリズムを実行することが研究
の目的である。 

 

３．研究の方法 

真の量子コンピュータに近づくために、より
複雑な３電子系、４電子系での量子演算実行
の課題に挑戦する。そのために、（１）分子
電子スピンによる量子コンピュータの実現
をめざして３電子量子ビット系、４電子量子
ビット系の弱交換相互作用型のトリラジカ
ル、テトララジカルの分子設計・合成を行う。 
（２）テトララジカルの溶液 ESR のスペクト
ルシミュレーションから磁気テンソルの等
方成分を決定し、量子状態について考察する。 
（３）電子スピンを選択的に励起しスピン操
作を行うため、反磁性ホスト分子（対応ケト
ン化合物）に磁気的に希釈した希釈単結晶を
育成する。 
（４）磁気遷移の帰属のため希釈単結晶にた
いして単結晶 ESR、ENDOR 測定を行い、ｇテ
ンソル、窒素超微細構造テンソルなどの決定
をする。 
（５）スペクトルの単純化や、線幅の広幅化

を抑制するために、水素、窒素を重水素、１５

Ｎに同位体置換した分子を合成する。 
（６）量子演算に適した結晶の配向を探索し、
ヘリウム温度にて最新のパルス ESR測定装置
である位相制御型 ESR装置によりエンタング
ルメント状態の生成・変換、グローバーの検
索アルゴリズム、量子テレポーテーション等
の多量子演算の実証実験を行う。 
 
４．研究成果 
分子電子スピンをもちいた量子コンピュー
タを目指し、３量子ビット系、４量子ビット
系として、ニトロキシドラジカルをラジカル
ユニットとした擬３回対称性をもつ弱交換
相互作用系トリラジカル１、正方対称性をも
つフタロシアニン誘導体テトララジカル 3を
合成化学者（阪大・院・理 森田准教授、他）
と共同で物質開発した。 
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図１．３量子ビット系トリラジカル 1 及びホ

スト分子 2 
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図 2．４量子ビット系テトララジカル 3 
 
TEMPO 系のニトロキシドラジカルは電子スピ
ンが NO 基に局在している安定したラジカル
であり、先行研究である 2量子ビット系ビラ
ジカルの研究から量子ビットとして働き得
ることが分かっている。量子ビット間の距離
は双極子相互作用が数十 MHz なるように、
12.5Å程度に分子設計している。 
 4 量子ビット系 3 に関して、溶液ＥＳＲの
解析の結果、ＥＳＲスペクトルの完全解析に
成功し、交換相互作用を含むスピンハミルト
ニアンパラメータを決定した。窒素核との超
微細構造定数は 1.433 mT、交換相互作用は辺



 

 

方向 10.8 MHz,対角方向 20.0 MHz であること
がわかった。スピンハミルトニアンが決定さ
れたのでスピン状態、遷移確率を計算で求め
ることができ、多数あるＥＳＲ遷移の帰属が
できた。それらのＥＳＲ遷移を利用する量子
シミュレータとしての可能性を検討するこ
とができる段階に入ることができた。 

３量子ビット系 1に関しては非磁性ホスト
分子をもちいた希釈単結晶化に成功した。静
磁場角度依存性を示すＥＳＲ測定の結果、３
量子ビット系として機能することが分かっ
た。つまり、配向した分子に対して３つの量
子ビットに別々にアクセスすること（選択励
起）ができることを示すことができた。量子
ビット間の相互作用の大きさを調べるため
にパルスＥＳＲ測定を行い、予備的な解析の
結果、３スピン系であることを反映して、静
磁場配向に依存して複数の双極子相互作用
を確認した。これらの結果は、３量子ビット
系による量子演算の可能性を示している。 
 量子計算・量子情報処理研究の最新の研究
動向において、量子情報を如何にして量子ビ
ットに記憶させるかといういわゆる量子メ
モリーの研究課題がクローズアップされて
きた。特に、2 つの量子物理系の利点を生か
すためにハイブリッド系を構築し、一方で量
子演算を行い、他方は量子メモリーとして機
能させる研究が注目されてきた。有機磁性分
子の特徴に着目し超伝導磁束量子ビットと
のハイブリッド系において量子メモリーと
して機能させる研究もおこなった。 

２つのニトロキシド基をもつ分子である
イミノニトロキシド‐ニトロキシド直接連
結型基底三重項ジラジカル 4は交換相互作用
Ｊ＝+550Ｋ、微細構造定数|D|=0.0655 cm-1、
|E| = 0.005 cm-1、gx = 2.0032、gy = 2.0048、
gz = 2.0032 であることが岡田、工位らによ
って実験的に決められている。この分子のス
ピン物性を精緻に解析する研究を行った。 

10 K 以下での ESR 測定の結果、分子４のＤ
値の符号は負であると決定した。微細構造定
数の量子化学計算からスピン－スピン相互
作用だけでなくスピン軌道相互作用も重要
であることがわかった。また、分子４は広範
囲の低温領域の ESR 測定において２量子遷移
の信号が観測されたので、CＷ/Pulse ESR を
もちいて、詳細な 2 量子遷移の機構解明の研
究も併せて行った。143 K および 10 K におけ
る、2 量子遷移強度のマイクロ波パワー依存
性から 2量子遷移は Consecutive な機構であ
ると結論した。 

分子４は量子メモリーとして有望なスピ
ン物性を備えている重要な研究対象である
ことがわかった。また、量子演算の高速化の
観点から 2量子遷移を利用した量子情報処理
の研究の端緒になると考えられる。 
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