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研究成果の概要（和文）：本提案研究では、研究項目を「極微量不純物ドーピング制御によるT2律速要因の解
明」と「歪・転位制御によるT2律速要因の解明」の2つに分けて実施した。前者では、ドナー不純物である窒素
をダイヤモンド結晶内部に極微量かつ設計した濃度分布でドーピングを行うことでT2を向上させた。一方で後者
は、転位を詳細に調べ、それらによって引き起こされる歪分布とT2との相関を調べた。

研究成果の概要（英文）：In this study, two research items, "clarification of the T2 limiting factor 
by the control of ultra-low range impurity doping" and "clarification of the T2 limiting factor by 
controlling the strain and dislocations", were carried out. In the former, T2 was improved by doping
 nitrogen, which is a donor impurity, into the diamond crystal with a very small amount and a 
designed concentration distribution. The latter, on the other hand, investigated the dislocations in
 detail and investigated the correlation between the strain distribution and T2.

研究分野： 半導体工学

キーワード： ダイヤモンド　結晶成長　不純物制御　固体量子　発光センタ
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令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
量子センシング感度はコヒーレンス時間T2で律速されるが、研究開始当初においてT2は理論値に比べて低い値で
あった。世界中の多くの研究機関では、T2を長くするために複雑なマイクロ波パルスシーケンスを用いたスピン
制御法の提案がなされていたが、材料研究の観点で窒素空孔複合欠陥（NVセンタ）の評価や、それに伴うダイヤ
モンド結晶の特性向上を行う研究機関は限られていた。
そのような中で、本研究ではダイヤモンド結晶の特性向上によるT2の長尺化を行った点で意義がある。また窒素
の極微量濃度域でのドーピングプロファイルや転位を制御することでT2が向上することを明らかにしたことは学
術的に意義がある。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
量子情報や量子センシングの分野において、室温動作ダイヤモンドデバイスが期待されてい

る。量子センシング感度はコヒーレンス時間 T2で律速されるが、研究開始当初 T2は理論値に比
べて低い値であった。世界中の多くの研究機関では、T2を長くするために複雑なマイクロ波パルス
シーケンスを用いたスピン制御法の提案がなされていたが、材料研究の観点で窒素空孔複合欠陥
（NVセンタ）の評価や、それに伴うダイヤモンド結晶の特性向上を行う研究機関は限られていた。 
 
２．研究の目的 
本研究では、窒素空孔複合欠陥（NVセンタ）の評価や、それに伴うダイヤモンド結晶の特性向

上を行うための研究を実施した。特に、電子スピンの T2の長尺化を阻んでいる要因としてダイヤ
モンド中に残存する電荷や歪に着目し、これらと電子スピンの T2との相関を調べることにより、
T2を律速している要因を明らかにした。 
 
３．研究の方法 
本提案研究では、研究項目を「極微量不純物ドーピング制御による T2律速要因の解明」と「歪・

転位制御による T2律速要因の解明」の 2 つに分けて実施した。前者では、ドナー不純物である
窒素をダイヤモンド結晶内部に極微量かつ設計した濃度分布でドーピングを行うことで T2を向
上させた。一方で後者は、転位を詳細に調べ、それらによって引き起こされる歪分布と T2との
相関を調べた。 

 
４．研究成果 
（１）「極微量不純物ドーピング制御による T2律速要因の解明」 
本研究項目では、R2年度は新規に設計した低マイクロ波出力型化学気相合成（CVD）装置を

用いてダイヤモンド薄膜を成長し、結晶中のホウ素濃度を調べることから始めた。2次イオン質
量分析測定（SIMS）から残留ホウ素濃度は測定限界（5×1013cm-3）以下と少ないことが分かり、
計画目標としていた 1×1014cm-3のホウ素濃度を下回ることに成功した。続いて、この低ホウ素濃
度成長条件で、1~100ppbの範囲で窒素ドーピングを行った。窒素ドーピングは、水素で 1ppmに
希釈した 15N窒素を用い、マスフローコントローラでガス封止を行い、その前後のストップバル
ブを開けるようにして成長を行った。このように成長したダイヤモンドでは、高温熱処理後に単
一スピンが観測された。この NV-センタの光励起発光（PL）評価を行ったところ、NV-センタの
電荷状態は安定性に優れ、NV0（中性電荷状態の NVセンタ）に変化することは無かった。 
R3年度は R2年度に設計・製作した低マイクロ波出力型 CVD装置を用いてダイヤモンド薄膜

を成長した。IIa型高純度(100)基板の上に窒素（15N）濃度が 1~10ppbとなるように窒素添加した
ダイヤモンド薄膜をホモエピタキシャル成長し、NV-センタの特性評価を行った。As-grownサン
プルでは NV センタと推測される発光点が見られなかったが、高温真空熱処理後に単一発光が
現れた。ラビ振動が観測されていることから NV-センタであること、またパルス ODMR測定か
ら 2本の共鳴周波数が現れたことから NV-センタの窒素はスピン数が 1/2の 15Nを有することが
明らかになった。しかしながらこのサンプルの T2測定データが単調減衰ではなく周期的な信号
となっており、T2の見積もりができなかった。このことから、単純な高純度層/NV-センタ層から
なる 2 層構造ではなく、NV-層の厚みが徐々に変化する構造を作製することで、NV-センタを安
定化させ T2計測を実施することとした。 
R4 年度は超高純度層上に NV-層の厚みが徐々に変化する構造を作製することで NV-センタ層

内の NV-センタ面密度を空間的に変化させた。そして、NV-センタ面密度とスピンコヒーレンス
時間 T2の相関を調べた。その結果、厚さが 2μm以上では NV-センタの発光はアンサンブルであ
り、T2は 0.1ms以下と短かった。一方で厚さが 0.5μm以下では NV-センタの発光は単一となり、
T2は最大で 0.5ms と長い値が得られた。薄膜化することでスピン緩和を引き起こす窒素の濃度
が低減したことが、T2向上の要因の 1つと考えられるが、今後、多角的な評価が必要である。 
 
（２）「歪・転位制御による T2律速要因の解明」 
本研究項目では、R2年度は（100）結晶上へのダイヤモンド薄膜成長において、転位が存在す

る場所、あるいは基板の成長セクタが異なる領域上に堆積された CVDダイヤモンド薄膜の転位
評価をラマン分光イメージングにより実施した。その結果、最適化された成長条件では CVD薄
膜中のほぼすべての転位は下地基板からの貫通転位であること、また(001)方向への CVD成長で
は下地基板中の転位の方向や種類にかかわらず転位の方向が[001]となることが分かり、転位構
造は刃状転位あるいは混合転位であることを明らかにした。 
R3年度は結晶歪が T2や発光ブリンキングに与える影響を調べた。T2と歪の相関は明確に表れ

なかったが、PLEの線幅から推測される歪と T2*に反比例の相関が見られた。発光ブリンキング
については、下地基板の結晶性の分布程度であれば影響を及ぼさないことが分かった。 
R4年度は薄膜成長の下地基板に結晶性の異なるダイヤモンド結晶を用い、基板の結晶性が T2



に及ぼす影響を調べた。併せて、薄膜内部に形成される転位の評価を行い、高品質領域と転位近
傍とで T2がどのように変化するかを調べた。その結果、窒素ドープダイヤモンド CVD薄膜の評
価からは、下地基板の歪分布を反映して成長している領域と、その歪分布以上に大きな歪や新た
な転位が発生している領域が存在していることが分かった。続いて共焦点蛍光顕微鏡により成
長した窒素ドープダイヤモンド薄膜の T2の面内分布を評価したところ、転位が存在する領域で
は T2の低下が見られたが、基板の結晶性に伴う歪分布は T2に大きく影響しないことが分かった。 
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