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研究成果の概要（和文）：室温量子スピンとして優れたNVセンダ同士の相互作用に着目した。量子レジスタの多
量子ビット化をめざして、短い距離（～13 nm）のNVセンダ配列を規則的なナノホール配列をもつマスク注入に
より作製する技術を開発した。平均距離～５nmの高濃度NVセンタを作製し、離散的時間結晶の生成を室温で実証
した。単一NVセンタにもナノホール注入を応用し、量子センサー・アレイを作製した。量子アルゴリズムを高磁
場測定と組み合わせたナノNMRにおいて超微量の試料のケミカルシフトを観測する高分解能を達成した。高品質
結晶合成により、結晶中の離れた位置のSiV-センタから識別できない単一光子を発生することに成功した。

研究成果の概要（英文）：Firstly, we have developed fabrication methods of introducing strong mutual 
interactions into NV centers which have excellent properties as quantum spins at room temperature. 
By implanting molecular nitrogen ions through masks with regularly arranged nano-holes, multi-NV 
centers having the distances of ~13nm have been fabricated as regular arrays. By fabricating a 
three-dimensional ensemble of NV centers of an average distance of ~5 nm, the creation of the 
discrete time crystal has been experimentally demonstrated. Secondly, nano-hole implantation has 
been applied for fabricating regular array of quantum sensors of shallow single NV centers. In 
nano-NMR, by combining high field measurements, quantum algorisms, and high-quality HPHT crystal, 
high resolution detecting chemical shift has been achieved for samples of ultra-micro quantity. By 
the growth of high quality CVD crystals, the generation of indistinguishable single photons from 
separate SiV- centers has been demonstrated.

研究分野： ダイヤモンドのカラーセンタを用いる量子デバイスの開発

キーワード： ダイヤモンド　量子レジスタ　量子センシング　離散的時間結晶　ナノNMR　HOM量子干渉　動的核分極
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１． 研究開始当初の背景 

(1) ダイヤモンドのNV(nitrogen-vacancy)セ
ンタは、1997年に単一分子に相当する単一欠
陥の検出、単一欠陥のESRスペクトルの観測が
報告[1]されて以来、室温・常圧動作のスピン
量子ビットとして、量子コンピューティング
への応用の研究が行われてきた。単一NVセン
タに伴う電子スピンは、室温で、光による初
期化・スピンの読み出し、マイクロ波パルス
によるコヒーレント操作ができ、コヒーレン
ス時間が長いなど「室温量子スピン」と呼ば
れるにふさわしい特性をもつ。NV-NVペアーを
用いた電子スピン２量子ビットの量子レジス
タ[2]、３個の核スピン（14Nと２個の13C）と電
子スピンとのハイブリッド量子レジスタによ
る量子エラー訂正プロトコルの実証[3]など
が示された。量子レジスタの多量子ビット化
にはコヒーレンス時間/ゲート操作時間の比
を高くすることが重要となる。NVセンタの配
列を構成するNVセンタの数を増やす方式の多
量子ビット化は、NVセンタ間の強い双極子双
極子相互作用をもたらす短い距離が求められ
る。 
(2) 超伝導量子回路、量子ドット、シリコン
中の燐ドナーなど低温を必要とする他の固
体量子ビットを含めて、量子を操作する技術
が飛躍的に進展し、量子コンピューティン
グ・量子通信に加えて、量子シミュレーショ
ン、量子センシングへと展開が進んでいる。
そのなかで、最近 SiC 中の欠陥が加わったと
は言え、NV センタは室温量子スピンとして
独自の位置を保ってきていた。 

(3) 量子情報の長距離伝送に加えて量子ネッ
トワークによる拡張には光子が必要である。
NV センタはスピン特性には優れているが、
発光のうち ZPLの割合が 4%にすぎないなど、
光特性においては弱点をもっている。 

 

２．研究の目的 

(1) 隣接する NV センタ同士がコヒーレント
結合したナノスケールの短い距離をもつ NV
センタ配列を作製して、室温動作の量子レジ
スタの数量子ビットへの拡張をめざす。 
(2) NVセンタ以外にも量子情報デバイス応用
に優れたカラーセンタを探索する。高品質の
結晶合成に加えて、位置および濃度を制御し
て特性に優れたカラーセンタを作製すると
いうダイヤモンド材料科学の最先端技術を
活かして、量子操作技術の進歩、固体量子デ
バイスの開発に貢献する。 

 

３．研究の方法 
(1)12C99.998%濃縮・高純度・高結晶性、平坦
な成長面をもつ化学気相成長（CVD）単結晶
の合成を初めとして、本研究グループがもつ
最先端のダイヤモンド結晶合成技術によっ
て作製した基板を用いる。これに注入後の熱
処理条件、高温電子線照射など、欠陥制御に
優れた方法を開発し、特性に優れたカラーセ
ンタを作製する。 

(2) ナノホール注入（EBリソグラフィを用い
て、レジスト・マスクに規則的配列として作
製したナノホールを通して複数の低エネル
ギー窒素分子イオン/窒素イオンを注入）を
用いて。位置およびスポット当たりの数を制
御してカラーセンタを作製する。 

 
４．研究成果 
(1)量子レジスタの作製 
本研究では、室温動作の量子レジスタを数

量子ビットに拡張することをめざした。NVセ
ンタの配列を用いる量子レジスタでは、単一
スピンの回転操作は速いので、隣接するスピ
ン間の双極子双極子相互作用による２量子
ビット CNOT ゲートを高速にする短い距離が
求められる。イオン注入による位置制御はス
トラグリングで制限される。FIB となる窒素
イオン源がないので、ナノスケールの NV 配
列を散在的に作製するのは困難である。この
ため EB リソグラフィで作製した規則的に並
んだナノホール（径 16nm）を持つレジスト・
マスクを用い、平坦な成長面を持つ 12C濃縮・
高純度 CVDダイヤモンド結晶に、窒素分子イ
オン（15N2+、20 keV）注入、熱処理（1000C）
によって、距離～13 nmの NVセンタ配列を蛍
光スポット配列として作製する技術を開発
した。図 1に示したように、NVセンタ配列は
共焦点顕微鏡で読み取れるアドレスマーカ
ーをもつ、規則的なスポット配列を形成する
個々のスポットとして作製される。注入フル
エンスを変えることにより、NV センタ数/ス
ポットのポアッソン分布の平均値(0.97～
20)を制御できた（図 2）。ODMRスペクトルか
ら、個々の電子スピンを識別できる 2個4個
の配列作製の再現性が確かめられた。短いゲ
ート操作時間をもたらす短い距離をもつ配
列の作製は達成されたと考えられ、電荷の安
定化（k 個の NV センターからなる配列は-k
の電荷をもつ）とコヒーレンス時間の改善の
段階（追成長、燐ドープ、表面処理）に進む
ことができた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図１ ナノホール注入(20keV, 15N2+, 2.5 
1013cm-2)によって作製した１スポット当た
り数個の NV センタからなる蛍光スポット配
列の共焦点顕微鏡イメージ（xyスキャン） 

20 μm

 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図２ NVセンタ数/スポットの分布 
 
 (2) 浅い NVセンタの量子センサー・アレイ
の作製 

量子レジスタ作製では、ひとつのナノホー
ルを通して多数の窒素分子イオンを注入し
たスポット毎に２個以上の NV センタからな
る配列を作製した。アドレスマーカーをもつ
規則的なスポット配列は、多くの注入サイト
から量子レジスタに適したものを効率よく
探し出すのに役立つ。注入エネルギー、注入
フルエンスを低くすることにより、外部の核
スピンの NMRシグナルの量子センシング検出
に適した、浅い単一 NV センタを規則的な配
列として作製することができる。EBリソグラ
フィを用いて PMMA レジスト・マスク（厚さ
200 nm）に作製した規則的な配列のナノホ
ール（径20 nm）を用い、単一 NVセンタ（ス
ポット当たりの NV センタ数のポアッソン分
布の平均値 1.40 が得られた）の配列を作製
した（図 3、4）。各 NVセンタの深さは、XY8-N
法を用いて、ダイヤモンド表面のイマージョ
ンオイルの 1H-NMR から高精度に求められ
（210nm の分布をもつことがわかった）、ナ
ノ NMR用のプローブとして使えることが示さ
れた。アドレスマーカーをもつ規則的配列と
して作製されており、望みの深さ（検出体積
を決める）の NV に再現性良く容易にアクセ
スできる量子センサー・アレイが作製できた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図３  ナノホール注入 (2.5keV, 15N+, 1 
1012cm-2)によって作製した量子センサー・ア
レイの共焦点顕微鏡イメージ（xyスキャン） 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図４ NVセンタ数/スポットの分布 
ナノホール（径 20 nm）窒素イオン注入（2.5 
keV, １x1012 cm-2） 
 
(3)離散的時間結晶 
高温電子線照射（2 MeV, 800C）を用いて

NVセンタを高濃度（45 ppm、平均距離 5 nm) 
に作製し、室温量子スピンが相互作用する量
子多体系として、「非平衡状態を長く保つこ
とができ、強い相互作用と不規則性をもつ量
子スピンの集団」を実現した。これにより、
非平衡の状態での存在が理論的に予測され
ていた「離散的時間結晶」の室温での生成を
実証することに成功した。この成果は、10個
の Yb イオンの配列という極低温の捕獲イオ
ンの実験（メリーランド大学）と並んで
Nature に掲載された。我々の実験では、（～
0.5 m)3の体積に存在する～100万の NVセン
タという３次元系を用いた。レーザーによる
光ポンピング（MS=0にそろえる、量子化軸は
z方向）に続いて、(/2)yマイクロ波パルス
により回転系の+x 方向にスピンの向きがそ
ろった初期状態を生成する。その後+x方向の
マイクロ波パルスによるスピンロッキング
（時間1）と+y方向のマイクロ波パルスによ
る角度（= )の回転操作（時間２）の組み
合わせを 2n 回繰り返したのち、初期状態と
の相関を蛍光強度として読み出した。駆動の
もつ周期 T（1+２）の繰り返しという時間並
進対称性を破り、周期 2T の時間並進対称性
（周期２T で初期状態に戻る繰り返しの振動
が n100と長く続く）を観測した。駆動する
外場に不完全性（回転角をからずらす）を
導入しても、周期 2T を保って初期状態へ戻
るという頑丈さをもつことを示すことがで
きた。また相互作用時間（1）及び駆動場の
不完全性（からのずれ）を系統的に変えて
時間結晶の相と、時間結晶が融解した相との
境界を求めることができた。離散的時間結晶
が駆動する外場の不完全性に対して頑丈で
あることは、量子コンピュータにとって重要
な量子メモリや高精度の量子測定にも寄与
すると考えられる。 
 

(４) 量子センシング NMR 

単一の NV センタを用いる量子センシング
において、従来の NMR よりも 11 桁も低い超
極微量の試料に対して、1 ppm の周波数分解
能を達成した。これにより 1H 核および 19F核

 

 
 



のナノ NMRにおいて、結合状態が異なる原子
をケミカルシフトとして識別することに成
功した。この高分解能は、①3Tの高磁場を用
いること、②15N核スピン（スピン格子緩和時
間２６０秒）をメモリとして用いること、③
コヒーレンス時間の長い NV センタによりセ
ンサの感度を上げて検出体積を大きくした
こと、④量子コンピューティングへの応用で
培われてきた量子もつれや量子非破壊測定
を含む量子アルゴリズムを用いたことによ
りもたらされた。ナノ NMRの高分解能化によ
って、極微量の試料の化学構造の情報が得ら
れることは、量が少ないために NMRを使えな
かったという試料が多い医学・医療、生物学
の道具として、これらの分野に革命的変化を
起こすことが期待できる。 
 
（５）SiV-センタ 

本研究では、NVセンタ以外にも、量子情報
デバイス応用に優れた特性をもつカラーセ
ンタの探索を行っている。SiV-センタは発光
の 70%が、線幅が狭く長波長（738nm）の ZPL
に集中しているので、量子通信用の単一光子
源、バイオマーカーとして適している。空間
的に離れた単一光子源から識別できない光
子を発生することは量子テレポーテーショ
ンにおいて２つの光子の量子もつれを生成
するのに不可欠の条件である。本研究では、
高純度に加えて結晶性が高く歪みが極めて
少ない高品質の CVD単結晶を合成した。これ
に単一欠陥として観測できる低濃度（0.1 
m-3）の SiV-センタを成長時導入欠陥として
作りこんだ。これを用いて、結晶格子中の異
なる位置の SiV-センタから放出される２つ
の単一光子が識別できないことを示す
Hong-Ou-Mandel 量子干渉の実験に成功した。
さらに、ラムダ型遷移を用い、低温で光によ
って電子スピンを初期化し、そのスピン格子
緩和時間、コヒーレンス時間を測定するとと
もに、重ね合わせ状態の生成の証拠となる
CPT (coherent population trapping)を観測
した。今まで ESR も観測されていなかった
SiV-センタ(S=1/2)がスピン量子ビットとし
て機能することを示すことができた。 
 
(6) その他 

超伝導量子ビットとハイブリッド系をな
す NV センタ・アンサンブル・メモリにおい
て蓄積・読み出しの効率の一桁以上の改善を
示した。 

NV センタの電子スピンのスピンロッキン
グのラビ周波数を１３C-NMR 周波数に同調する
Hartmann-Hahn 法を用いる動的核分極を用い
て、室温で光ポンピングによる NV センタの
偏極を 13C 核スピンに移し、核スピン集団の
効率的な高偏極が得られた。これは１３C をプ
ローブとしてナノダイヤモンド・バイオマー
カーをドラッグ・デリバリに用い、MRI を用
いて追跡する方法につながる。 
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