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研究成果の概要（和文）：量子センシングによる原子スケールでの核スピン検出の実装において、ダイヤモンド
中の窒素-空孔発光中心（NV 中心）が強い関心を集めている。例えば、生体高分子の NMR 構造解析などの応用
に向けて、磁場検出感度を格段に向上するなどである。当研究課題は、NV中心と外部核スピン集団の量子コヒー
レント結合を用いて核スピン検出の高速化、高効率化を目指した研究課題である。その成果として、NV中心に対
して、その対称軸に平行に、核スピンとNV中心の共鳴周波数差と一致する周波数のマイクロ波を印加すること
で、マイクロ波振幅によって結合のオン・オフが可能な量子コヒーレント結合を提案するに至った。

研究成果の概要（英文）：Qubit-based sensors, called quantum sensors, have attracted considerable 
attention for their ultra-high sensitivity beyond conventional magnetic sensors. In particular, the 
spin state of a nitrogen-vacancy (NV) center in diamond has high spatial resolution in addition to 
high sensitivity. Therefore, it can detect a small amount of nuclear spins in a nanometer scale, 
realizing early diagnosis and precision medicine based on nano NMR. Here, we research improvement of
 the sensitivity of NV quantum sensors with quantum coherent coupling to nuclear spins. We propose 
parametric quantum coupling between NV centers and nuclear spins, which can control the coupling 
through microwave amplitude applied to NV centers. This coupling can be realized by the microwave, 
the direction of which is parallel to the NV symmetry axis and its frequency is matched to the 
difference betwen NV and nuclear-spin frequencies.

研究分野： 量子情報処理

キーワード： 量子センシング　ダイヤモンド　量子情報処理　固体物性

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
量子センシングによる原子スケールでの核スピン検出は創薬分野だけでなく、プレシジョンメディシンや微小量
の病原体の早期発見の診断技術としても注目を集めている。しかし、その実用に向けては核スピン検出の高速化
が、原理、デバイス、データ処理の様々な面から必要である。本研究課題は測定原理の視点から微小領域の核ス
ピン検出の高速化を試みたものであり、その成果は核スピン検出の高効率化のための基礎となり得る。



様 式 Ｃ－１９，Ｆ－１９－１，Ｚ－１９，ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 

核磁気共鳴  (NMR)  の研究は，現在，医療・創薬・認知症予防への応用を視野に入れた原
子スケールの構造解析  (nano NMR)  の実現に向けて研究が進められている。その実現におい
て注目されている手法の１つが，微弱な外部磁場に対する量子状態の位相変化を計測する方法
（量子センシング）である。量子情報処理の分野から派生した研究分野であり，近年の炭化ケ
イ素  (SiC)  やダイヤモンドの品質向上に伴い，それらの固体材料中の発光中心が持つ電子ス
ピンの，量子状態の位相への応答を利用した磁気計測が可能になってきた。特にダイヤモンド
は，母体結晶の同位体制御技術の進展により，結晶中の核スピン(13C (I = 1/2) )からの電子スピ
ンへの影響を抑制した，核スピンフリーな母体結晶環境を用意することができるため，量子セ
ンシングを原理とした核スピン検出の実現に適した材料として期待されている。その中でも，
ダイヤモンド中の窒素-空孔中心  (NV 中心)  が持つ電子スピンは，(1)  室温での量子状態制
御，(2)  長い量子コヒーレンス時間（量子状態の位相情報を損失するまでの時間），(3)  ナノ
スケールの空間分解能，という 3 つの特長から，理論上では数ナノメートル離れた単一核ス
ピン検出が可能な領域まで到達している。しかし，通常，測定対象としてダイヤモンドの外部
に配置した原子核スピン（外部核スピン）と NV 中心との相互作用は，NV 中心の位相緩和レ
ートに比べて弱いので，従来のダイヤモンド量子センシングでは，外部核スピン量子状態の位
相は NV 中心の量子状態には反映されない。そのため，核スピン分極の統計分散（スピンノイ
ズ）を，NV 中心の量子状態の統計平均から計測するのが主流となっている。この方法で単一
プロトン核スピンを検出する場合，105 回程度測定しないと SN 比が 1 に届かず，複数の原
子種からなる測定対象のナノスケールでの構造解析には莫大な測定時間が要求される。 

 

２．研究の目的 

 核スピンからの磁場は NV 中心から離れるほど弱くなるため，NV 中心と測定対象となる核
スピンとの距離を近づけることで，核スピンとの磁気的相互作用を強くし，NV 中心による磁
場検出の感度を向上させている。研究代表者は，この方針で単一核スピン検出を目指した研究
を行っており[T. Ishikawa et al., Nano Lett. 12, 2083 (2012)] ，ダイヤモンド表面近傍  (<  5  

nm)  に，コヒーレンス時間の長い高品質な NV 中心を作製することで，従来の NMR より 10 

桁以上少ない濃度のプロトン核スピン検出に成功している [K. Ohashi, T. Ishikawa, et al., 

Nano Lett. 13, 4733 (2013) ]。こうした研究成果をもとに，研究代表者は，外部核スピンと NV 

中心との距離を近づけて磁気的相互作用を向上させることで，外部核スピンと NV 中心との間
の量子状態をコヒーレントに制御できるほどに強い相互作用  （量子コヒーレント結合）を実
現する着想に至った。これは，外部核スピンと NV 中心の２つの量子状態間の量子操作が可能
なことを意味している。この量子操作を用いて，外部核スピンと NV 中心とのエンタングル状
態を生成することで，NV 中心の量子状態から外部核スピン状態を測定（射影測定）できるた
め，NV 中心の量子状態の統計平均を要求する従来の手法よりも遥かに測定時間が短くなる。
さらに，この結合を用いて外部核スピンの量子状態を NV 中心に転写できるため，NV 中心で
はなく核スピンのコヒーレンス時間に制限された量子センシングを実装できる。プロトンの場
合，コヒーレンス時間は 1 – 10 s なので，従来の NV 量子センシングより格段に優れた周波
数分解能  ( ~ 1 Hz)  が期待される。このような量子コヒーレント結合による量子操作は，量
子情報分野，特にイオントラップや超伝導量子ビットの分野ではすでにモジュール化されてい
る手法である。しかし，量子センシング分野での実施例は数少なく，特に外部核スピンに対し
ての研究報告は成されていない。そこで本研究では，表面最近傍に高品質な NV 中心を作製す
る技術を用いて，外部核スピンと NV 中心の量子コヒーレント結合を実現し，その結合を利用
した量子操作による超高感度核スピン検出の実現可能性を検証する。 

 

３．研究の方法 

ダイヤモンド同位体制御技術とマイクロ波プラズマ化学気相成長法を用いて，核スピンフリ
ーかつ高品質・低損傷なダイヤモンド薄膜の表面近くに NV 中心を作製する。この手法で作製
された NV 中心は，コヒーレンス時間が長く，ダイヤモンドの外部に配置した核スピンとの相
互作用が強いという特徴を持つ。この表面近傍の NV 中心に対して光検出磁気共鳴  (ODMR)  

測定を行い，外部核スピン集団との量子コヒーレント結合に由来するスペクトル分裂（反交差
スペクトル）を観測することで，量子コヒーレント結合を実証する。この実証にあたり，（１）
マイクロ波によって誘起された量子コヒーレント結合，（２）固体核スピン集団との量子コヒー
レント結合という研究課題に取り組んだ。 

 

（１）マイクロ波による量子コヒーレント結合関する研究 

この研究課題に着手した結果，マイクロ波印加による NV 中心と核スピンとのパラメトリッ
クなコヒーレント結合を用いた量子操作および核スピンの初期化を提案するに至った。 

核スピンの高速な量子操作については NV 中心と核スピンとの超微細相互作用を介した手法
が報告されており，両者の離調を小さくすることで核スピン量子操作の高速化を実現している 

[M. Chen, et al., PRB 92, 020101(R) (2015)]。一方，初期化については，基底状態もしくは励
起状態の核スピンと NV 中心との反交差を利用した光励起による初期化が報告されている [M. 

Steiner, et al., PRB 81, 035205 (2010).]。しかし，このような核スピンの量子操作の高速化なら



びに初期化は，反交差が起こる磁場の近傍でしか実現されず，量子操作の一環として利用する
には，結合の ON-OFFがより容易な相互作用が要求される。この問題を解決するために，研究
代表者は NV 中心の量子化軸に平行なマイクロ波を印加することで，その振幅によって
ON-OFF が可能なコヒーレント相互作用を利用する着想を得た。加えて，このパラメトリック
なコヒーレント結合は１つのマイクロ波で誘起されるので，当初の研究計画で検討していた２
つマイクロ波によって誘起される量子コヒーレント結合よりも強い相互作用が期待される。研
究期間においては，このパラメトリック結合を利用した，NV中心と核スピンとの SWAPゲー
トと，核スピンの初期化についてシミュレーションを行った。そのシミュレーション結果に基
づいて，パラメトリック結合を実現するためのマイクロ波回路に関する研究を進めた。 

 

（２）固体核スピン集団との量子コヒーレント結合に関する研究 

 当初の計画では外部核スピン試料としてシリコンを蒸着し，29Si 核スピン集団と NV 中心と
の量子コヒーレント結合を目指した。しかし，より磁気回転比の大きい核スピンでないと，現
状の NV 中心集団の濃度ならびにコヒーレンス時間では量子コヒーレント結合の実証は困難で
あることがわかったため，研究期間の 2 年目からは NMR 研究分野においてのプロトン標準試
料である NaBH4微粒子に着目して研究を進めた。まずは，微粒子を NV中心集団付近に捕捉機
能を付与したダイヤモンドデバイスを作製し，NV 中心集団のコヒーレンス時間などを評価し
た。 

 

４．研究成果 

（１）マイクロ波による量子コヒーレント
結合 

シミュレーションでは，NV 中心と NV

中心を構成する窒素 15N (I = 1/2)を仮定し
てパラメータを設定した。ハミルトニアン
には NV中心と核スピンとの超微細相互作
用に，量子化軸に平行なマイクロ波と NV

中心との相互作用の項を加えている。演算
子ベースのフロケ定理を利用して２次の
平均ハミルトニアンを導出すると，パラメ
トリック結合 J ∝ gΩ/Δ（g: 超微細相互作
用の強さ，Ω：マイクロ波振幅，Δ：NV中
心と核スピンの共鳴周波数の差）で記述さ
れる，マイクロ波振幅に依存したパラメト
リック結合が生じることがわかった。なお，
マイクロ波の周波数は離調 Δ と合わせて
いる。図 1 は印加磁場 0.15 T，Ω/2π=50 

MHz，T2*= 10 μs とした場合の NV中心と
核スピンとの量子コヒーレント相互作用
を利用した SWAP ゲートのシミュレーシ
ョン結果を示している。このときのパラメ
トリック結合の強さは 40 kHz程度であり，相互作用を大きくするには離調 Δを小さくする，
もしくはマイクロ波ドライブパワーを強くする必要があることがわかった。 

図 2はパラメトリック相互作用を用いた
核スピン状態の初期化に関するシミュレ
ーションである。パラメトリック結合の強
さによって初期化に必要な時間が変化す
ることを示している。核スピンの初期化と
いう点からみて，より強いパラメトリック
結合が初期化には有利であり，パラメトリ
ック結合の実現にはマイクロ波を強く印
加するためのマイクロ波回路が必要であ
ることがわかった。また，図 3は照射時間
をマイクロ波の 100 μs とした場合のマイ
クロ波ドライブの印加方向と NV中心の対
称軸<111>方向とのずれの影響を示したシ
ミュレーション結果である。核スピンをよ
り初期化するためには NV中心の対称軸と
マイクロ波の印加方向が平行である必要
があり，強いマイクロ波ドライブを印加す
る場合には NV中心の対称軸に精確に合わ
せる必要があることが一連のシミュレー
ションによって示唆された。 

 
図 1：マイクロ波誘起されたパラメトリック結

合による SWAPゲート。 

 

図 2：マイクロ波誘起されたパラメトリック結

合による初期化。 



以上のシミュレーションの結果か
ら，マイクロ波誘起によるパラメトリ
ック結合を実現するためには，マイク
ロ波の印加方向を正確に制御し，でき
る限り強いマイクロ波ドライブを印
加できることが望ましい。後者につい
ては印加するマイクロ波パワーを大
きくする，もしくは共振器を作製する
ことで対応することが可能だが，前者
のマイクロ波印加方向を精確に制御
する技術については，NV 中心を利用
した量子情報処理分野では着目され
ていなかった。通常，NV 中心を用い
た研究で利用するマイクロ波印加用
のアンテナはループアンテナやプリ
ント基板上に描画したスプリットリ
ング共振器を利用していることが多
く，ダイヤモンド基板面に垂直な方向
にマイクロ波が印加される。しかし，
当研究で使用しているダイヤモンド
基板は(100)面であり，面方向と NV中
心の対称軸は一致していないために，従来のマイクロ波回路に加えて，マイクロ波印加の方向
制御を精確に行う機能を追加する必要がある。この点に着目し，研究代表者は現在，結合スト
リップラインの偶モード，奇モードを利用した印加方向制御に挑戦している。 

 

（２）固体核スピン集団との量子コヒーレント結合に関する研究 

 図 4はNaBH4微粒子をNV中心集団近傍に
捕捉するためのダイヤモンドデバイスであ
る。研究代表者の研究成果を用いて [H. 

Watanabe, T. Ishikawa, et al., IEEE Trans. 

Nanotechnol. 15, 614 (2016)]，ダイヤモンド
表面に直径～μm のマイクロウェルアレイを
作製した。その後，マイクロ波プラズマ CVD

法を用いて，窒素ガスを導入しながら同位体
制御 12Cダイヤモンド薄膜を成膜することで，
図 4の発光マッピング像で示すように，ウェ
ルの円筒壁面に NV 中心集団を作製すること
に成功した。このとき NV 中心の濃度は 7 x 

1014/cm3，T2 = 46.2 μs であった。この NV中
心集団に関して CPMG シーケンスで複数の
π パルスを照射すると～1 ms のコヒーレン
ス時間に到達した。またこの試料を用いた数
nTの交流磁場信号の測定に成功しており，次
のステップとしてこの試料を用いた外部核
スピン集団の観測を試みているところであ
る。 

 

 本研究課題は外部核スピン集団と NV 中心
集団との量子コヒーレント結合に関する基
礎研究に関わるものである。研究期間内では，
外部核スピン集団との量子コヒーレント結
合の実測には至らなかったが，その原因を解
明するうえで，より優れたコヒーレント結合
に関する知見やマイクロ波回路の方向制御
の重要性を発見した。加えて，ダイヤモンド
デバイス作製技術においても大きな進展があり，外部核スピン集団だけでなく，生体細胞や固
体微粒子といった量子センシングの基礎学術を進展させる重要な成果を得た。今回の研究課題
を基盤にし，量子センシング測定の高効率化の研究を引き続き進めていく。 

 

 

 

 

 

 
図３：マイクロ波印加方向の NV 中心対称軸から

のずれとパラメトリック結合を用いた初期化との

関係。 

 

 

図 4: マイクロウェルアレイとウェルの円

筒壁面に作製した NV 中心集団の発光マッ

ピング像。 
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