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世界最高濃度の室温量子スピンを有するダイヤモンド結晶の作製により、 

理論的に存在が予測されていた「時間結晶」の室温観測に成功 

 

 研究成果のポイント  

1． ダイヤモンド結晶中の NV センターの高濃度化により、強い相互作用と不規則性をあわせもつ、106個程

度の電子スピンの集団を作製しました。 

2． 非平衡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」の室温での観測に成功しました。 

3． 新しい物質相の存在が実証されたことは、量子コンピューティング、量子計測、量子シミュレーションに重

要な、量子多体系のダイナミックス制御へのマイルストーンとなります。 

 

国立大学法人筑波大学（以下「筑波大学」という）知的コミュニティ基盤研究センター 磯谷順一名誉教

授、国立研究開発法人量子科学技術研究開発機構高崎量子応用研究所（以下「QST 高崎研」という）小

野田忍博士、住友電気工業株式会社アドバンストマテリアル研究所 角谷均博士らは、ハーバード大学（米

国）、ウルム大学（ドイツ）、プリンストン大学（米国）、カリフォルニア大学バークレー校（米国）などのグループ

との共同研究により、室温での離散的時間結晶（Discrete Time Crystal）の生成を実験により実証すること

に成功しました。 

液体から結晶への相変化のように、３次元空間の並進対称性の破れは、物性分野で既に知られている

のに対して、時間並進対称性の破れは、その存在が理論的に予測されるにとどまっていました。ごく最近、

報告された最初の観測例では、極低温の捕獲イオン注 1）10 個の１次元配列を用いています。それに対し

て、本研究では、ダイヤモンド結晶中の強い相互作用と不規則性とをあわせもつ、約 100 万個の量子電子

スピン集団を用いて、室温での離散的時間結晶の生成の観測に成功しました。この試料は、本研究グルー

プが開発した高温電子線照射技術によって作製されたもので、ダイヤモンド結晶中の NV センター

（nitrogen-vacancy、図 1）と呼ばれるカラーセンター（点欠陥）を平均距離 5 nm という世界最高濃度で含

んでいます。このような、時間並進対称性を破った離散的時間結晶という新しい相を、非平衡状態の量子

系で実現できたことは、量子多体系のダイナミックス制御のマイルストーンとなる成果であり、量子コンピュー

ティングの量子メモリや量子計測の高精度化への応用も期待されます。 

本研究成果は、3月 8日付 Nature誌（オンライン版）に掲載される予定です。 

＊本研究の一部は、科研費基盤（A）「ダイヤモンド中の NV センターのナノ配列作製による数量子ビット量子レジ

スタの作製」（研究代表者:磯谷順一筑波大学名誉教授）の支援のもとに実施されました。 
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 研究の背景  

液体や気体は、密度が一様な状態で、一つの点から任意の方向・距離の別の点に移動しても変わらないという

「連続的並進対称性」を持ちます。また、原子が規則的に並んだ結晶においては、単位胞ごとに移動するともとの状

態と区別がつかなくなるという「離散的並進対称性」を持ちます。水が氷になるのは、連続的並進対称性を自発的

に破り、離散的並進対称性へ相変化が生じていると言うことができます。 

時間も一様に流れており、連続的並進対称性を持つと考えられますが、それを自発的に破り、時間的な繰り返し

の周期性という離散的並進対称性を持つ「時間結晶」が現れる可能性が、2012 年にマサチューセッツ工科大学の

F. Wilczek教授によって唱えられました[Ref.1]。自発的対称性の破れを４次元時空間に拡張した時間結晶は、全く

新しい物質相であり、大きな注目を集めるとともに、議論の対象になりました。2015 年、東京大学物性研究所の押

川教授らは、自発的時間並進対称性の破れを数学的に定式化し、平衡状態では時間結晶が存在しないこと証明

しました[Ref.2]。しかし、非平衡状態では時間結晶が存在するという可能性は残されていました。 

最近、量子コンピュータ、量子通信、量子センシングなどの量子を操る技術が進展し、さらに、量子スピン間に強

い相互作用をもつ量子多体系の非平衡状態・ダイナミックスの理論的研究が進んでいます。非平衡状態で実現す

る時間結晶は、周期Tを持つ外場で駆動すると、周期Tではなく、Tの２倍、３倍、・・の周期という超格子構造に相当

する繰り返しを示す離散的時間結晶であることが予測されるようになりました。2016年、カリフォルニア大学バークレ

ー校のYao准教授は、量子系を対象に時間結晶を生成し、その生成を確かめる実験の青写真となる提案を発表し

ました[Ref.3]。 

これを受けてメリーランド大学のMonroe教授らは、電子スピンをもつ捕獲イオン（171Yb+）10個を１次元に並べた

極低温の実験により、時間結晶の生成を示しました[Ref.4]。これはまさしく、Yao准教授の提案にあげられていた例

を実現したものです。 

本研究では、高濃度のNVセンターを含むダイヤモンド結晶を用い、上記の例とは全く異なる約１００万個の3次元

の電子スピンの集合に対して、しかも室温で時間結晶の生成を実現しました。 

 

 研究内容と成果  

本研究グループは NV センターを含む高品質結晶を作製するため、QST 高崎研の電子線加速器を用いて、電

子線照射しながら NV センターを作製できる高温電子線照射技術を開発しました。試料として 100 ppm 程度の窒

素を孤立置換型不純物として含む高温高圧法合成ダイヤモンドを用い、真空中、700-800C で、2 MeV 電子線

を、285 時間にわたって照射しました。途中および最後に 1000C、2 時間の熱処理（真空中）を行いました。これ

により、照射ダメージとしての格子欠陥の生成を抑え、世界で最高濃度(45ppm)の NV センターの高品質作製に成

功しました（図 2）。 

次に、このダイヤモンド単結晶から取り出した〜106個の３次元の電子スピンの集団を用いて、時間結晶の生成法

と生成の確認、時間結晶生成の相図の理論的提案の実証を、以下の実験により行いました（図 3）。 

1. レーザー照射による光ポンピング（MS=0 と MS=-1 の 2 準位の占有数を MS=0 にそろえる）に続いてマイクロ波

パルスを加えて初期状態を作製します。その後、スピンロッキング注 2）（時間1）、角度の回転（フリップ）操作

（時間2）の２つのマイクロ波パルスの組み合わせを n 回繰り返したのち、初期状態との時間相関を蛍光強度と

して読み出しました。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、2Tの周期で初期状態

に戻る繰り返しの振動が長く続くことを観測しました。また、MS=0 と MS=-1、MS=+1 の 3 準位を用いて、周期

3Tの離散的時間結晶の観測にも成功しました。 
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2. 駆動する外場に不完全性[マイクロ波パルスの回転（フリップ）角を(180)からずらす]を導入しても、スピンの

集団は 2T、3T の周期でシンクロナイズして初期状態へ戻る振動を示すという頑丈さを観測しました。これは、

離散的時間結晶の生成を確認する確固たる証拠を得たことになります。 

3. 相互作用時間（1）および駆動するパルスの不完全性（からのずれ）を系統的に変えて、時間結晶の相(駆動

する外場の時間並進対称性を自発的に破った状態)と時間結晶が融解した相（(駆動する外場の時間並進対

称性を破らない状態)の境界を求めることができました。時間結晶の生成に強い相互作用が重要であることが

確かめられました。 

 

ダイヤモンド中の NV センターは、量子スピンとしての優れた特性を室温でも発揮するため、量子コンピューティン

グや量子センシングへの応用研究が盛んに行われています。この NV センターを高濃度で作製することにより、量子

スピン間の相互作用が強くなります。また NVセンターは、ダイヤモンド結晶中にランダムに含まれる不純物窒素を変

換することで得られるため、NV センターも不規則に配置されています。本研究では、このような、強い相互作用と不

規則性とをあわせもつ電子スピンの集団を用いたことで、室温での時間結晶観測が実現しました。 

 

 参考図  

 

      

 

図 1. ダイヤモンドの NVセンター 

（左）ダイヤモンド中の NV センターは、隣接する２個の炭素原子を窒素と原子空孔のペアーが置き換えた構造で、

電荷-１、スピン S=1 を持つ。（右）共焦点蛍光顕微鏡を用い、単一分子に相当する単一の欠陥を室温で検出でき、

さらに光検出磁気共鳴を組み合わせて単一電子スピンの電子スピン共鳴スペクトルを室温で観測できる。単一 NV

センターの単一電子スピンは、室温で、光による初期化、光によるスピンを読み出し、マイクロ波パルスによるコヒーレ

ント操作ができ、長いコヒーレンス時間をもつなど、「室温量子スピン」と呼ばれるのにふさわしい特性を持っている。

そのため、量子コンピューティングなどの量子情報処理デバイスやナノスケールの NMR などの量子センシングへの

応用の研究が進んでいる。 
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図 2. 本研究に用いたダイヤモンド結晶 

（左）高圧高温法ダイヤモンド結晶 

炭素原子を置き換える形の不純物窒素原子を高濃度(百数十 ppm 程度)に含むので黄色を

示す。（1 ppmは炭素原子 100万に１個の割合） 

（中）NVセンターを高濃度に含む結晶 

NVセンターは光を強く吸収するので、高濃度ではほとんど黒色に近づく。 

（右）NVセンターを低濃度に含む結晶 

不純物窒素濃度の低い結晶と低フルエンスの電子線照射を用いた。0.05 ppm という低濃度

でも NVセンターによる着色が明瞭である。 

 

 

 

 

図 3. 離散的時間結晶の生成と検証 

周期 T でスピン集団を駆動する外場に回転（フリップ）角度をπ (180°)からずらすという不完全

性を加えても、スピン同士の強い相互作用があるために、スピンの集団は周期 2T で初期状態に

戻る振動を nが 100程度を越えるまで持続する。 
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 今後の展開  

自発的な対称性の破れは、空間結晶ばかりでなく、宇宙論や素粒子物理学（南部陽一郎シカゴ大学名誉教授

が 2008 年ノーベル物理学賞を受賞）、物性論（強磁性、超伝導）の基本的概念です。今まで手つかずであった、

時間並進対称性を破る方法が実験で証明されたことは物性分野における大きな進歩と言えます。離散的時間結

晶という非平衡状態の新しい相の存在が実証されたことは、量子多体系のダイナミックスの制御の前進をもたらした

と言えます。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対しても寄与すると考えられます。 

 

 用語解説  

注１） 捕獲イオン 

電磁場を用いて超高真空中の限られた空間内にイオンを閉じ込める装置であるイオントラップを用いて、捕獲さ

れたイオン。イオンを鎖状に並べることができ、コヒーレンス時間が長いので量子コンピューティングの原理実証に先

駆的な結果を出してきた系ですが、極低温を必要とすることに加えて、多量子ビット化に限界があります。 

注２） スピンロッキング 

核磁気共鳴において、RF パルスで磁化を/2 回転したのち、位相を/2 ずらした RF パルスを磁化の倒れた方

向にかけ続けます。回転座標系では外部磁場が存在していないかのようにふるまうので、RF 磁場を静磁場として、

磁化の方向は固定されたままになるとともに、回転座標系のスピン格子緩和として磁化は緩やかに減衰します。異

なる核種の間のラビ周波数を一致させて交差分極による感度増大に用いられます。本研究では光ポンピングでスピ

ン分極（+Z 方向）したのち、-Y 軸方向からのマイクロ波の/2 パルスで+X 方向に向きを変えて初期状態[(|0+|-

1)/2]を生成しています。スピンロッキングは、+X 方向のマイクロ波パルスを加えます。スピンロッキングの間、隣接

するスピン同士の相互作用は分極を保つようにはたらきます。 
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