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研究成果の概要（和文）：微細加工テンプレート基板と窒素ドープ同位体制御化学気相成長を組み合わせるNVペ
ア生成技術を開発し、NVペアの配向・位置を同時に制御することに成功した。広視野光検出磁気共鳴顕微鏡を開
発し、生成した高配向率NVペア集合体を用いて、微小な交流磁場（窒素核スピン由来のものを含む）のセンシン
グに成功した。多周波数マイクロ波を用いた新規量子プロトコルを開発し、交流磁場感度を向上させることに成
功した。

研究成果の概要（英文）：We succeeded in creation of nitrogen-vacancy (NV) centers with 
simultaneously-controlled orientations and positons using nitrogen-doped isotopically-enriched 
chemical vapor deposition on microfabricated diamond substrate. We demonstrated high-sensitive AC 
magnetic field sensing with the preferentially-oriented NV ensemble using home-build wide-field 
optically-detected magnetic resonance microscope. We proposed and experimentally demonstrated 
highly-sensitive AC magnetic field by simultaneous quantum control of electric spins of NV centers 
using multi-frequency microwave.

研究分野： 量子エレクトロニクス・光物性
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１．研究開始当初の背景 

固体中の電子やスピンの量子状態を高度に
制御し、古典限界を超える高感度な「量子セ
ンサー」へ応用する研究が急速に進んでいる。
なかでも、ダイヤモンド中の発光中心である
窒素－空孔（NV）ペアの発見により、室温大
気下で動作可能な量子センサーの実現が現実
味を帯びてきた。その理由は、NV ペアに局在
した「電子スピン」の量子状態が、固体系で唯
一、室温大気下で長時間安定、光やマイクロ
波による制御・検出が容易などの優れた性能
を有することによる。特に NV スピンが超高
感度な「ナノ核磁気共鳴（NMR）センサー」に
有用であると示されて以来、世界中で NV ペ
アの研究開発競争が激化している。 

NMR センシングは、ダイヤ表面に配置され
た核スピンによる NV スピンの量子状態変化
を発光で検出することにより行なう。NV スピ
ン NMR センサーは、検出感度と空間分解能の
両方において、他のあらゆる磁気センサー（ホ
ール素子、MEMS、SQUID など）よりも優れた
性能を有し、室温大気下で単一原子や分子の
NMRイメージングを可能にする次世代センサ
ーとして期待される。 
しかしながらその実現は容易ではなく、研

究開始当初においては、我々の研究グループ
を含む世界の数グループのみが NMR のデモ
ンストレーションに成功していた。その理由
は、NV 特性を制御しダイヤサンプルを作製す
る高度な結晶成長技術、NV スピンと環境スピ
ンとの相互作用を制御する高度な量子制御技
術、NV からの微弱な発光を高 S/N で検出す
る微弱光検出技術、これら全てについて最先
端の技術を駆使し融合しなければならないた
めであり、現在もそれぞれの技術を高度化す
るための研究が進められている。 
 

２．研究の目的 
本研究では、我々のグループが開発した窒

素ドープ同位体制御化学気相成長（CVD）法
による NV 生成技術により高密度 NV 集合体
を生成し、少数個の核スピン NMR イメージン
グを実現するための基礎技術を開発すること
を目的とする。そのために必要な以下の研究
項目を進めていく。 
（1）ダイヤサンプル作製と光学・スピン特性
評価および電子スピン量子制御によるコヒー
レンス時間制御 
（2）磁場検出感度の理論計算および高感度化
に向けた新規量子プロトコル開発 
（3）パルス光検出磁気共鳴（ODMR）顕微鏡
の構築と交流磁場センシング 
 

３．研究の方法 

（1）ダイヤサンプル作製と光学・スピン特性
評価および電子スピン量子制御によるコヒー
レンス時間制御 
微細加工された(001)テンプレート基板と窒

素ドープ同位体制御化学気相成長（CVD）を
組み合わせる手法により、高密度 NV 集合体

を含むダイヤモンド薄膜を成長する。基板微
細加工およびダイヤ成長条件と、NV ペアの光
学・スピン特性との相関を明らかにし、高密
度・高配向率・長寿命コヒーレンス時間 T2を
有する NV ペアの生成を目指す。またマイク
ロ波パルス列を用いた電子スピン量子制御に
より実効的に T2を延伸し、センシング感度の
向上を目指す。 
 
（2）磁場検出感度の理論計算および高感度化
に向けた新規量子プロトコル開発 
 NV 集合体で NMR 測定する際の磁場検出感
度（スピン検出感度）を理論的に計算し、感度
を最大化するための NV 集合体の空間分布や
特性を明らかにする。さらに高感度化するた
めの新しい量子プロトコルを提案・実証する。 
 
（3）パルス光検出磁気共鳴（ODMR）顕微鏡
の構築と交流磁場センシング 
 NMRイメージングに必要なパルス光検出磁
気共鳴（ODMR）顕微鏡を構築し、交流磁場セ
ンシングのデモンストレーションと磁場検出
感度の見積もりを行なう。 
 
４．研究成果 
（1）ダイヤサンプル作製と光学・スピン特性
評価および電子スピン量子制御によるコヒー
レンス時間制御 

1 次元あるいは 2 次元溝構造（幅：0.5 ～ 
20 m、深さ：0.3 ～ 7 m）を施したダイヤ
モンド基板上に、窒素ドープ同位体制御化学
気相成長（CVD）法によりダイヤモンド薄膜
を成長し、ダイヤサンプルの作製を行なった。
図 1 に作製したサンプルの発光マッピング像
および配向マッピング像の一例を示す。その
結果、溝構造内部に選択的に NV ペアが生成
されることを見出した。これにより、CVD 法
を用いて初めて NV ペアの生成位置を制御す
ることに成功した。また NV ペアの配向方向
（N と V が並ぶ方向）を測定し、通常 4 種類
取り得る NV 配向方向の内、特定の配向方向
を有する NV ペアが 80 %程度の高い配向率で
選択的に生成されることを初めて見出した。
配向率を高めることは、センシング感度の向
上につながる重要な成果である。さらに微細
加工基板形状や CVD 成長条件を変化させた
サンプルを作製・評価した。その結果、溝内に
局所的に（113）面が形成されることが、NV ペ
アの位置・配向制御に大きく関わっているこ
とを明らかにした。またサンプル作製条件の
最適化を進め、配向率を高い値に保ちつつ、
センサー感度を決定する NV ペア密度とコヒ
ーレンス時間 T2の積の値を 1011 cm-3・s まで
向上させることに成功した。この値は、CVD
法で生成された NV 集合体において報告され
た最高値に匹敵している。この結果は、我々
の開発した NV 生成技術により高密度・高配
向率を有する高品質 NV 集合体を生成可能に
なったこと、同位体制御技術によりコヒーレ
ンスを乱す 13C を排除したことにより得られ



たものであり、我々の開発した技術の有用性
を示す結果である。また複数のマイクロ波パ
ルスを照射するダイナミカルデカップリング
法を用いることで、コヒーレンスを乱す磁場
ノイズの影響を除去し、実効的な T2を室温で
1 ms まで延伸することに成功した。これによ
り、さらなる高感度化が可能となることが示
された。 
 
（2）磁場検出感度の理論計算および高感度化
に向けた新規量子プロトコル開発 
 NV 集合体では、センサーとなる NV 数増加
による高感度化が期待される。しかしながら
NV 数を増加させることは、信号を増強するだ
けではなく、ノイズも増強する。信号とノイ
ズの大きさは、磁場源と NV ペア間の距離に
依存するため、感度を向上させるためには NV
ペアの存在する空間配置を最適化する必要が
ある。そこで本研究では、NMR 測定する際の
磁場検出感度（スピン検出感度）の理論計算
を行ない、感度向上のために最適な NV 集合
体の空間配置の見積もりを行なった。その結
果、測定距離 1 m の場合、NV 集合体の存在
する円柱の半径および高さがそれぞれ 0.93 
m、1.87 m の際に感度が最大化されること
がわかった。この結果は、NMR センサー感度
を向上させるためのサンプル設計指針を与え
る重要な成果である。 
さらなる高感度化のために、新しい量子プ

ロトコルの開発を行なった。具体的には、単
一周波数のマイクロ波による電子スピン制御
に代わり、4 つの異なる周波数のマイクロ波
による電子スピン制御を行ない、交流磁場検
出感度を向上させる（図 2 参照）。本手法では、
複数のマイクロ波を用いて異なる配向を有す

る NV 集合体の電子スピンを同時に制御する
ことで、信号増強・ノイズ低減し、感度を向上
させる。このとき重要なことは，照射するマ
イクロ波の位相を適切に制御することで、各
配向からの信号が相殺されないようにするこ
とである。 
我々は詳細な理論計算を行い，多周波数マ

イクロ波を用いた交流磁場検出感度と、従来
の単一周波数マイクロ波を用いた交流磁場検
出感度との比較を行なった。その結果、配向
がランダム（配向率 25 %）な NV 集合体を用
いた場合、我々の提案した多周波数磁場セン
シングでは、従来法より最大 4 倍感度が向上
することがわかった。さらにスピンエコー交
流磁場センシングに対して本手法を適用する
ことで、従来の単一周波数マイクロ波を用い
た手法よりも感度が向上することを実験的に
実証した。本手法はスピンエコー法のみなら
ず、あらゆるパルス ODMR に適用可能である
ため、NMR 感度向上を可能にする有用な手法
であると言える。 

 
（3）パルス光検出磁気共鳴（ODMR）顕微鏡
の構築と交流磁場センシング 
 自作の光検出磁気共鳴（ODMR）顕微鏡の改
良を行ない、広視野での磁場イメージングに
適した ODMR 顕微鏡を構築した。広範囲に渡
って、均一かつ高強度マイクロ波を照射可能
なマイクロ波アンテナを設計・作製し、ODMR
顕微鏡に組み込んだ。その結果 80 m 四方の
広視野で ODMR スペクトルおよびパルス
ODMR 信号を取得することに成功した。 
我々が作製した高密度・高配向率 NV 集合

体を用いて、微小回路に流れる電流（磁場）の
センシングを行なった（図 3 参照）。スピンエ
コー法および CPMG 法を用いることで、微小
電流により発生した微弱な交流磁場を検出す
ることに成功した。スピンエコー法による検
出可能最小磁場（感度）は、検出体積 0.126 m3

において 28 nT/√Hz の高感度を達成した。検
出感度は、検出体積や集光効率を増加させる
ことで改善可能であり、我々のサンプルが高
感度化を可能にする高品質なサンプルである
ことを示す結果である。さらにスピンエコー
法による交流磁場センシングにおいて、ダイ

 
図 2 多周波数マイクロ波を用いたスピン

エコー交流磁場センシングのためのパル

スシークエンスの一例。 
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図１ 矩形溝を施した(001)基板上に CVD
成長したダイヤモンド薄膜。(a)発光マッピ
ング像と(b)配向マッピング像。 
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ヤモンド中に存在する窒素核スピンにより生
じた局所交流磁場を検出することに成功した。
この結果は、窒素核スピンの NMR 測定をデモ
ンストレーションしたことに相当する。 
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図 3 スピンエコー法による交流磁場セン
シングの実験結果の一例。(a) 磁場振幅 vs. 
スピンエコー信号変化量。(b) 測定時間 vs. 
読み出し揺らぎ。 
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