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研究成果の概要（和文）：シリコン半導体量子計算の実現に向けた基礎研究として、電子および核スピンデコヒーレン
スの機構解明と抑制方法の開発を達成し、電子・核スピンの高純度エンタングルメント生成も実現し、スピン集合体に
位相情報を読み込ませる量子ホログラフィックメモリーも完成させ、超伝導量子ビットとシリコン量子ビット間のエン
タングルメント生成に関する方法の開発も達成した。以上は当初から計画された内容であるが、さらに当初の計画には
含まれていない、シリコン中のSi-29核スピンメモリー動作の実証、量子情報処理を意識したシリコン中の様々なスピ
ン三重項状態の評価などの成果を挙げた。

研究成果の概要（英文）：In order to realize silicon-based quantum computers, we have investigated the mech
anisms and suppression of decoherence of electron and nuclear spin qubits, generated and detected highly p
ure quantum entanglements between phosphorus-donor electron and nuclear spins, developed a multi-state-sto
rage systems known as quantum holographic memories, and explored the possibilities of bismuth donors as qu
antum memories to connect directly superconducting qubits.  While above mentioned topics were listed in th
e originally proposed plan, we have further developed a way to utilize Si-29 nuclear spins as quantum memo
ries and investigated a variety of spin triplet systems in silicon for application to quantum information 
processing. 

研究分野：

科研費の分科・細目：

複合新領域

キーワード： 量子情報

ナノ・マイクロ科学・ナノ構造科学



様	 式	 Ｃ‐１９、Ｆ‐１９、Ｚ‐１９（共通）	 

１．研究開始当初の背景 
量子スピントロニクス分野の物理学の発展
への寄与と産業分野への進出の成否は、1)コ
ヒーレンス（量子情報）の長時間維持と、2)
エンタングルメント生成の高純度化の実現
にかかっている。この二つの物理的な限界を
実験的に追求することが量子物理学の様々
な理論の検証となり、理論の予想しない新発
見にもつながると期待される。また、十分に
長いコヒーレンスと高純度のエンタングル
メントを有するスピン集合体が得られる場
合には、その集合体にスピン波を共有させる
量子ホログラフィックメモリーが実現でき
る。量子ホログラフィックメモリーは、個々
の量子ビットに量子情報を蓄える従来の提
案と比較して、はるかに高密度の情報を蓄え、
外部からの摂動の影響も受けにくい
（robust）という特徴を有する	 [例えば
Nature	 Nanotech.	 4,	 167	 (2008)参照]。個々
の量子ビットに情報を蓄える場合には、複数
の量子ビット間の相互作用を on/off しなが
ら量子エラー修正動作（すなわち量子コンピ
ューティング）を実施する必要があり、これ
には最低 7つの量子ビットを一つの量子ビッ
トとしてみなしてエンコーディングを行う
作業が伴う。必然的に量子ビット数と演算ス
テップ数が急増し、その結果として限られた
コヒーレンス時間内にエラー修正さえも達
成できない状況に直面することが懸念され
る。相互作用を保ちながらスピンアンサンブ
ルの集団的時間発展を制御する量子ホログ
ラフィックメモリーではこれらの問題が解
決できることが知られている。その量子ホロ
グラフィックメモリーの実現に最も適した
固体系が本研究で扱うシリコンである。メモ
リーで蓄えた量子情報を用いて演算を行う
場合には、量子ホログラフィックメモリーか
ら量子演算素子(CPU)に量子情報を転送する
（正確にはメモリーと CPU をエンタングルさ
せる）必要がある。固体量子 CPU として相応
しいのは演算処理速度という観点から超伝
導量子ビットであるため、シリコン量子ビッ
トと超伝導量子ビットのエンタングルメン
ト生成が必要となる。この点において、シリ
コン中のビスマス不純物は接触超微細相互
作用(contact	 hyperfine	 interaction)が大
きく、低磁場(数 10～100G)においてもビスマ
スに束縛された電子スピンの上向きと下向
き状態のエネルギー差が、超電導量子ビット
のエネルギー差に合致することを我々は最
近見出した。そこで空間的に離れたビスマス
核スピン量子メモリーと超電導量子ビット
を導波路でつなぎ、単一マイクロ波（光子）
を用いてエンタングルさせる方法を検討す
る。	 
研究代表者の伊藤は 2002 年にシリコン量子
コンピュータの新しい形態を提案し	 [Phys.	 
Rev.	 Lett.	 89,	 017901	 (2002)]、それ以来、
シリコン量子情報処理に関する基礎研究を
一貫して進めてきた。最近では通常は 3種類

の安定同位体の混合物として存在するシリ
コンをほぼ単一の同位体 28Siで作製すること
に成功した（純度 99.999%）。この結晶の背景
不純物濃度を 1012cm-3 未満に抑えたうえで微
量のリン不純物を添加したところ、様々な量
子物性的な発見に成功した。その中で特に重
要なのが、28Si 単結晶中に添加された不純物
のフォトルミネッセンスが極めてシャープ
になり多くの新しいピーク（遷移）が出現す
ることを見出したことである。これは一般的
な直観に反して、空間的なシリコン質量の揺
らぎ（同位体質量の揺らぎ）さえも発光ピー
クの不均一拡がりに大きく寄与することを
示している。そしてこの不均一拡がりの除去
によりシリコン中に添加されたリン不純物
からの束縛励起子発光エネルギーがリン核
スピン状態により分裂すること（すなわち発
光により核スピン状態が読みだせること）
[Phys.	 Rev.	 Lett.	 97,	 227401	 (2006)]、特
定の核スピン状態に一本のレーザー光を固
定してホールバーニングを実施すると超高
速(ms)・超高効率(75%以上)で核スピン分極
が得られることを示すことに成功した[Phys.	 
Rev.	 Lett.	 102,	 257401	 (2009)]。本申請に
関する予備実験では、28Si 同位体純度を高め
ることにより、リン(P)ドナーの電子スピン
コヒーレンス約 1秒、31P 核スピンコヒーレン
ス約 3 秒という極めて長い位相緩和時間を
T=6K で得ている。このような固体中の世界最
長の電子・核スピンコヒーレンス時間を得る
ためには 28Siという核スピンをもたない単一
質量の格子で結晶全体を統一することが不
可欠であった。すなわち産業界の努力により
高純度（低不純物濃度）・高結晶性化が深化
したシリコン単結晶において「同位体揺ら
ぎ」を排除すれば、そこに添加された微量の
不純物があたかも真空中の原子のように振
舞うことを我々が明らかにした。この「疑似
真空状態」を利用してシリコン中の様々な原
子の atomic	 physics 研究を実現し、それを
量子情報処理につなげるのが本研究の学術
的な特色である。同位体純化されたシリコン
が唯一の「固体疑似真空」である。この新コ
ンセプトを提案したのが本研究代表者であ
る。	 
 
２．研究の目的 
シリコン量子情報処理に関する物性・量子物
理学研究を実施する。まず、安定同位体純度
を 99.999%以上に高めた 28Si 単結晶を作製し、
同位体起因の質量・核スピンの空間的不均一
分布が徹底的に排除された疑似真空状態を
実現する。そこにリンまたはビスマス不純物
を系統的に添加し、1)電子および核スピンデ
コヒーレンスの機構解明と抑制方法の開発、
2)電子・核スピンの高純度エンタングルメン
ト生成、3)スピン集合体に位相情報を読み込
ませる量子ホログラフィックメモリーの開
発、4)超伝導量子ビットとシリコン不純物量
子ビット間のエンタングルメント生成に関



する実験を行う。主要実験手法はパルス電子
磁気共鳴、パルス電子磁気二重共鳴(ENDOR)、
フォトルミネッセンス励起分光(PLE)である。	 
 
３．研究の方法 
1）電子および核スピンデコヒーレンス機構
の解明：リン濃度を系統的に制御した 28Si 単
結晶を準備し、電子および核スピンのコヒー
レンスが不純物間の距離（相互作用）にどの
ように依存するかを、パルス ENDOR を用いて
調べた。電子スピン状態を用意し、それを核
スピンに移動した上で、核スピンエコーを行
い、最後に核スピン状態を電子スピンに戻し
て電子スピン共鳴による測定を行った。	 
2）シリコン中での純エンタングルメント生
成：	 W バンドのパルス ENDOR を用いて 28Si
結晶中のリン不純物電子と核スピン間の純
エンタングルメント生成と検知を実施した。
特にa)	 純粋な量子初期状態を準備し,	 b)	 対
象とする複数のスピンを高い信頼性をもっ
て量子操作し、c)	 この間、量子状態を失わ
ないようにコヒーレンスぅを保つ。通常の X
バンド ENDOR では磁場が 0.33T と低く、温度
が 5K と高いことが問題となっている。これ
が例えば高磁場	 (5T)	 低温(0.3K)において
は電子スピンの分極率は 0.999999999	 (9	 
nines)となり純エンタングルメント生成の
ために必要な初期状態を得ることができる。
そこで高磁場でリン電子の共鳴を得るため
に高い周波数を有する Wバンド(94GHz)ENDOR
を利用した。また、低温、高磁場の実験にお
いてはいくつもの実験的な工夫が必要とな
る。5K 以下の低温においてはリンに束縛され
た電子の緩和時間が極めて長くなるため実
験時間が非現実的に長時間になってしまう。
そこで低温においてリン電子スピンに光を
照射することにより緩和時間を短くする手
法を開発した。	 
3）シリコン量子ホログラフィックメモリー
の開発：X バンドのパルス ESR を用いて、外
部からの弱いマイクロ波励起に対して磁場
勾配中におかれた 8Si 結晶中のリン電子スピ
ンがそれぞれ異なる位相を有する量子状態
をとり、物質中にスピン波が励起した。これ
が協調的な量子情報であり、ここで複数のマ
イクロ波によるスピン波の重ね合わせ状態
を保持することが、量子力学的なマルチモー
ドメモリーの実現に相当した。	 
4）ビスマス核スピン量子メモリーと、超電
導量子ビットの結合手法の開発：超伝導量子
ビットからのマイクロ波と同じ程度の超微
細相互作用エネルギーを有するシリコン中
のビスマス(Bi)ドナー電子スピンを用い、そ
の低磁場における ESR 実行と検知をスピン依
存再結合に基づく手法により達成した。	 
	 
４．研究成果	 
1)電子および核スピンデコヒーレンスの機
構解明と抑制方法の開発を達成し Nature	 
Materials	 11,	 143-147	 (2012)と Phys.	 Rev.	 

B	 82,	 121201(R)	 (2010)に論文として発表、
2)電子・核スピンの高純度エンタングルメン
ト生成も実現し、Nature	 470,	 69	 (2011)に
論文として発表、3)スピン集合体に位相情報
を読み込ませる量子ホログラフィックメモ
リーも完成させ、Phys.	 Rev.	 Lett.	 105,	 
14053	 (2010)に発表、4）超伝導量子ビット
とシリコン量子ビット間のエンタングルメ
ント生成に関する方法の開発も達成し Appl.	 
Phys.	 Lett.	 101,	 082409	 (2012)と Phys.	 Rev.	 
B	 89,	 155202	 (2014)	 に発表した。さらに当
初計画にはない、シリコン中の 29Si 核スピン
メモリー動作の実証[Phys.	 Rev.	 Lett.	 108,	 
097601	 (2012)]、量子情報処理を意識したシ
リコン中の様々なスピン三重項状態の評価
[Phys.	 Rev.	 B	 84,	 115204	 (2011)、Phys.	 Rev.	 
B	 84,	 045204	 (2011)]などの成果を挙げ、予
定した研究項目はすべて終了した。具体的に
は	 
1）電子および核スピンデコヒーレンス機構
の解明：ドナーの電子スピンおよび核スピン
のコヒーレンス時間を充分長くするために
は、シリコン結晶中の 29Si 同位体濃度を下げ
ることが必要である。コヒーレンス時間を短
くしている原因、つまりデコヒーレンスの原
因としては、29Si 核スピンの作る磁場の揺ら
ぎのほかに、ドナー電子間の双極子相互作用
によるものが考えられる。実際、7	 K 以下の
低温ではドナー濃度の影響が非常に大きい
ことを明らかにした。そこで静磁場に空間的
勾配を加えて（マイクロ波パルスに共鳴す
る）実効的なドナー濃度を下げることにより、
電子のコヒーレンス時間を 10 秒にまでで伸
ばすことに成功した。核スピンに関しても同
様の方法で 3秒程度まで伸ばすことに成功し
た。	 
2）シリコン中での純エンタングルメント生
成：	 W バンド(94GHz)ENDOR を用いて、5K 以
下の低温においてはリンに束縛された電子
の緩和時間が極めて長くなることを利用し
て、電子スピンと核スピンを初期化し、量子
操作（計算）を実行することにより、電子ス
ピンと核スピン間の 2量子ビットエンタング
ルメント生成に成功し、さらに量子トモグラ
フィーを実行することから、純エンタングル
メント生成に成功したことを確認した。	 
3）シリコン量子ホログラフィックメモリー
の開発：Xバンドのパルス ESR を用いて、100
個のマイクロ波パルスの異なる情報を、シリ
コン中のリン不純物電子スピンアンサンブ
ルに励起されるスピン波として記録し読み
だすこと成功した。	 
4）ビスマス核スピン量子メモリーと、超電
導量子ビットの結合手法の開発：超伝導量子
ビットからのマイクロ波と同じ程度の超微
細相互作用エネルギーを有するシリコン中
のビスマス(Bi)ドナー電子スピンを用い、将
来のハイブリッド量子コンピュータ構想（超
伝導がプロセッサ、ビスマスがメモリー）に
沿った素子構造の提案を行った。また、超伝



導量子ビットが動作するために必要な十分
な低磁場においてビスマス量子ビットの量
子操作と電子スピン検知方法の開発に成功
した。	 
さらに、29Si 核スピン量子メモリーの開発に
も着手した。具体的には、シリコン中の酸素
と空孔からなる OV 欠陥がダイヤモンド中の
NV 欠陥に似た電子スピン三重項状態を有す
ることを利用し、スピン一重項の基底状態を
光励起により三重項状態（SL1）に移行させ
て、その電子スピンを初期化し、それを核ス
ピンに移行させることから量子メモリー動
作の実証に成功した。ESR スペクトルを測定
するためには，光を照射し続けて三重項状態
を生成し続けるか、パルス光を照射してから
基底状態に緩和する前（緩和時間0.2	 ～	 2	 ms
のうち）に電子スピンエコーを測定する必要
がある。一方、三重項状態のスピン副準位ご
とに緩和時間が異なるため，光励起するだけ
で（0.3	 T、12	 K でも）80%以上の電子スピン
偏極が得られる。natSi 結晶中で OV センター
の最近接サイト（空孔側）に位置する 29Si 核
スピンは、三重項状態との超微細相互作用が
非常に大きく通常の ESR スペクトルでもサテ
ライトピークとして観測できる。このサテラ
イト共鳴磁場において、SL1 センターの電子
スピンと隣接 29Si核スピンとの間で量子情報
（コヒーレンス）を転写する方法を開発した。
すなわち、光励起によってスピン三重項のあ
る状態に初期化した後、マイクロ波パルスを
印加して電子スピンコヒーレンスを生成し、
さらにラジオ波パルスおよびマイクロ波パ
ルスによって核スピンに量子情報を転写す
れば、核スピンコヒーレンスが生成できる。
さらに、この状態における 29Si 核スピンのコ
ヒーレンス時間を測定するには，核スピンの
コヒーレンスを電子スピンに戻して、電子ス
ピンエコーとして測定するためのマイクロ
波およびラジオ波パルスを付け加えればよ
いことを見出した。	 
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