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論文題目  
Development o f  u l trasmal l  diamond sensors  wi th  de tona t ion  nanodiamonds  

（爆轟法ナノダイヤモンドを用いた超小型ダイヤモンドセンサーの開発）  

（ 論 文 内 容 の 要 旨 ）  

 本 論 文 は 、 主 に 生 命 科 学 分 野 へ の 応 用 を 見 据 え た 、 ナ ノ ス ケ

ー ル セ ン シ ン グ の た め の 超 小 型 ダ イ ヤ モ ン ド ナ ノ セ ン サ ー を 研

究 し た 成 果 を ま と め た も の で あ っ て 、 ５ 章 か ら な っ て い る 。  

 第 １ 章 は 序 論 で あ り 、 こ れ ま で の ダ イ ヤ モ ン ド の 研 究 に つ い

て 、 ダ イ ヤ モ ン ド 合 成 技 術 の 発 展 や 、 窒 素 空 孔 ( N V ) 中 心 等 の 発

光 中 心 に 関 す る 研 究 な ど 、 重 要 な マ イ ル ス ト ー ン に 焦 点 を あ て

説 明 し て い る 。こ の 章 で は 、N V 中 心 の 顕 著 な 特 性 が ど の よ う に

量 子 セ ン シ ン グ の 進 歩 を 促 進 し 、 高 感 度 ダ イ ヤ モ ン ド セ ン サ ー

の 開 発 に つ な が っ た か を 説 明 し て い る 。 量 子 セ ン シ ン グ の 研 究

に 関 し て は 、 量 子 物 理 学 の 観 点 か ら 新 規 手 法 に 関 す る 研 究 が 盛

ん に な さ れ て い た が 、近 年 、生 命 科 学 分 野 へ の 応 用 を 目 指 し た 、

ナ ノ ス ケ ー ル の 生 物 学 的 観 察 の た め の 超 小 型 セ ン サ ー へ の 関 心

が 高 ま っ て い る 。 第 １ 章 で は 、 既 存 の 小 型 セ ン サ ー や プ ロ ー ブ

と し て 用 い ら れ て い る 有 機 分 子 や 量 子 ド ッ ト と 、 ナ ノ ダ イ ヤ モ

ン ド の 特 性 を 比 較 し 、 ナ ノ ダ イ ヤ モ ン ド の 生 命 科 学 応 用 に 関 す

る 有 用 性 に つ い て 論 じ て い る 。  

第 ２ 章 は 、 径 が ５ ナ ノ メ ー ト ル 程 度 の 、 爆 轟 法 に よ り 合 成 さ

れ た ナ ノ ダ イ ヤ モ ン ド ( D N D ) に お け る N V 中 心 の 形 成 メ カ ニ ズ

ム の 理 解 を 目 的 と し た 研 究 に つ い て 記 述 し て い る 。 電 子 線 照 射

に よ り N V 中 心 が 形 成 さ れ る プ ロ セ ス に 関 し 、 高 温 高 圧 法 に よ

り 合 成 し 、粉 砕 す る こ と に よ り 得 ら れ た ナ ノ ダ イ ヤ モ ン ド ( 1 0 ～

1 0 0  n m ) と 比 較 し 、よ り 小 さ な 5 ナ ノ メ ー ト ル 径 の D N D 中 の N V

中 心 形 成 プ ロ セ ス が い く つ か の 点 で 独 特 で あ る こ と が 示 さ れ

た 。 一 般 に は 、 電 子 線 照 射 後 に ６ ０ ０ ℃ 以 上 の 高 温 ア ニ ー リ ン

グ を す る こ と が N V 中 心 生 成 に は 必 要 で あ る が 、 5 ナ ノ メ ー ト

ル 径 の D N D で は 電 子 照 射 の 段 階 で 、高 温 ア ニ ー ル を 施 す こ と な

く 、 既 に N V 中 心 が 形 成 さ れ て い た こ と が 見 出 さ れ た 。 形 成 条

件 に 関 し 、 電 子 照 射 フ ル エ ン ス 、 電 子 照 射 エ ネ ル ギ ー 、 ア ニ ー

リ ン グ 温 度 、 粒 子 サ イ ズ な ど の 様 々 な 条 件 で の 実 験 が な さ れ 、

径 が ５ ナ ノ メ ー ト ル 程 度 の 超 小 型 ダ イ ヤ モ ン ド 粒 子 に お け る

N V 中 心 の モ ン テ カ ル ロ シ ミ ュ レ ー シ ョ ン に よ る 議 論 な ど 、 広

範 な 研 究 結 果 が 示 さ れ た 。こ れ ら の 結 果 に よ り 、超 小 型 D N D の

ユ ニ ー ク な 特 性 を 説 明 す る 2  つ の N V 中 心 形 成 メ カ ニ ズ ム の 可

能 性 が 示 さ れ た 。 そ れ ら は 、 置 換 型 窒 素 濃 度 依 存 の 偶 発 的 形 成

メ カ ニ ズ ム と 、 そ の 材 料 に 由 来 す る 自 己 ア ニ ー リ ン グ 仮 説 の い

ず れ か に 従 う と い う メ カ ニ ズ ム で あ る 。 結 果 と し て 、 極 小 粒 径

に お け る 特 性 を 明 ら か に し 、 超 小 型 ダ イ ヤ モ ン ド に お け る  
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N V 中 心 形 成 メ カ ニ ズ ム を よ り 深 く 理 解 す る こ と に 貢 献 し た 。  

第 ３ 章 で は 、 爆 轟 法 に よ る 合 成 中 に 、 シ リ コ ン を 直 接 ド ー ピ ン

グ す る 新 規 の D N D  ( S i - D N D ) に つ い て 研 究 し た 成 果 を 記 述 し て い

る 。 D N D 中 に は 、 合 成 に 用 い ら れ る 爆 薬 由 来 の 窒 素 が パ ー セ ン ト

レ ベ ル の 濃 度 で 多 く 存 在 し 、 電 子 ス ピ ン 共 鳴 に よ る 計 測 か ら も 、

N V 中 心 が 少 な か ら ず 存 在 し て い る こ と が 示 さ れ て い た 。 し か

し 、 N V 中 心 の 光 検 出 磁 気 共 鳴 の 信 号 を 十 分 に 得 る こ と が で き

て い な か っ た 。 強 い 酸 に よ る 表 面 洗 浄 を 長 時 間 に わ た り 行 う こ と

に よ り 、 S i - D N D に お け る N V 中 心 の 光 検 出 磁 気 共 鳴 信 号 が 大 幅

に 増 強 さ れ る こ と が 示 さ れ た 。材 料 特 性 評 価 に よ り 、 S i - D N D が 相

当 量 の N V 中 心 、お よ び シ リ コ ン 空 孔 ( S i V ) 中 心 を 含 ん で お り 、こ

れ ら の 発 光 中 心 が D N D セ ン サ ー に 十 分 な 輝 度 を 提 供 す る 可 能 性

が あ る こ と が 明 ら か に さ れ た 。 透 過 型 電 子 顕 微 鏡 に よ る 粒 子 サ イ

ズ の 調 査 と 温 度 感 度 評 価 に よ り 、S i - D N D が 細 胞 内 バ イ オ イ メ ー ジ

ン グ に 有 用 な 小 さ な 粒 子 サ イ ズ と 考 え ら れ る 1 0 ～ 2 0 ナ ノ メ ー ト

ル を 維 持 し な が ら 、 十 分 な 感 度 を 備 え て い る こ と が 明 ら か に な っ

た 。見 積 も ら れ た 1 0 ～ 2 0 ナ ノ メ ー ト ル 程 度 の 粒 子 サ イ ズ は 、こ れ

ま で ナ ノ ダ イ ヤ モ ン ド 粒 子 に お い て 温 度 感 度 が 示 さ れ た 粒 子 サ イ

ズ と し て は 、 最 小 の サ イ ズ で あ る 。  

第 ４ 章 で は 、 温 度 に 依 存 す る S i V の 光 学 特 性 を 利 用 し 、 S i V 中

心 が 発 す る 蛍 光 を 標 的 と す る 新 規 イ メ ー ジ ン グ シ ス テ ム の 設 計

と 、 そ の 実 験 的 実 証 に つ い て 記 述 し て い る 。 こ れ ま で N V 中 心 の

蛍 光 強 度 を マ イ ク ロ 波 照 射 に よ り 変 調 す る こ と に よ り 、 N V 中 心

が 発 す る 蛍 光 を 標 的 と す る 高 感 度 イ メ ー ジ ン グ シ ス テ ム は 報 告

さ れ て い た 。 こ れ に 対 し 、 第 ４ 章 で は 、 マ イ ク ロ 波 を 照 射 す る こ

と な く S i V 中 心 が 発 す る 蛍 光 を 変 調 し 、 S i V 中 心 の 蛍 光 を 標 的 と

し た イ メ ー ジ ン グ 手 法 を 新 規 に 設 計 し 、 実 証 し た 結 果 が 示 さ れ て

い る 。 ま た 、 S i V 中 心 の 蛍 光 波 長 は N V 中 心 の 蛍 光 波 長 よ り も 長

く 、 近 赤 外 域 に あ る 点 は 生 命 科 学 分 野 へ の 応 用 の 観 点 か ら 重 要 で

あ る 。 こ の イ メ ー ジ ン グ 手 法 に 関 し 、 ダ イ ヤ モ ン ド ナ ノ 粒 子 表 面

の コ ー テ ィ ン グ に 関 す る 複 数 の 技 術 的 課 題 が あ っ た が 、 コ ー テ ィ

ン グ 条 件 の 探 索 に よ り 、 そ れ ら は 克 服 さ れ 、 蛍 光 強 度 の 変 調 比 を

向 上 さ せ る こ と が で き た 。 こ れ に よ り 、 新 し い イ メ ー ジ ン グ 手 法

開 発 に 重 要 な 基 礎 が 築 か れ た 。  

第 ５ 章 は 結 論 で あ り 、 本 論 文 で 得 ら れ た 成 果 に つ い て 要 約 し

て い る 。  
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 （ 論 文 審 査 の 結 果 の 要 旨 ）  

 

 本 論 文 は 、主 に 生 命 科 学 分 野 へ の 応 用 を 見 据 え た 、ナ ノ ス ケ

ー ル セ ン シ ン グ の た め の 超 小 型 ダ イ ヤ モ ン ド ナ ノ セ ン サ ー を

研 究 し た 成 果 を ま と め た も の で あ り 、得 ら れ た 主 な 成 果 は 次 の

と お り で あ る 。  

 １ ． 電 子 線 照 射 に よ り N V 中 心 が 形 成 さ れ る プ ロ セ ス に 関

し 、5 ナ ノ メ ー ト ル 径 の 爆 轟 法 ナ ノ ダ イ ヤ モ ン ド ( D N D ) 中 の N V

中 心 形 成 プ ロ セ ス が 独 特 で あ る こ と を 見 出 し た 。一 般 に は 、電

子 線 照 射 後 に ６ ０ ０ ℃ 以 上 で の 高 温 ア ニ ー リ ン グ を す る こ と

が N V 中 心 生 成 に は 必 要 で あ る が 、5 ナ ノ メ ー ト ル 径 の D N D で

は 電 子 照 射 の 段 階 で 、 高 温 ア ニ ー ル を 施 す こ と な く 、 既 に N V

中 心 が 形 成 さ れ る こ と を 見 出 し た 。 ダ イ ヤ モ ン ド 粒 子 に お け

る N V 中 心 形 成 の モ ン テ カ ル ロ シ ミ ュ レ ー シ ョ ン に よ る 議 論

な ど の 研 究 結 果 か ら 、 置 換 型 窒 素 濃 度 依 存 の 偶 発 的 形 成 メ カ

ニ ズ ム と 、 そ の 材 料 に 由 来 す る 自 己 ア ニ ー リ ン グ 仮 説 の い ず

れ か に 従 う と い う N V 中 心 形 成 メ カ ニ ズ ム を 示 し た 。  

 ２ ．爆 轟 法 に よ る 合 成 中 に 、シ リ コ ン を 直 接 ド ー ピ ン グ す る 新

規 の D N D  ( S i - D N D ) に つ い て 研 究 し 、 強 い 酸 に よ る 表 面 洗 浄 を 長

時 間 に わ た り 行 う こ と に よ り 、 S i - D N D に お け る N V 中 心 の 光 検

出 磁 気 共 鳴 信 号 が 大 幅 に 増 強 さ れ る こ と を 示 し た 。S i - D N D が 相

当 量 の N V 中 心 、 お よ び シ リ コ ン 空 孔 ( S i V ) 中 心 を 含 ん で お り 、

こ れ ら の 発 光 中 心 が 十 分 な 輝 度 と 感 度 を 提 供 す る 可 能 性 が あ る

こ と を 明 ら か し た 。 見 積 も ら れ た 1 0 ～ 2 0 ナ ノ メ ー ト ル 程 度 の 粒

子 サ イ ズ は 、 こ れ ま で ナ ノ ダ イ ヤ モ ン ド 粒 子 に お い て 温 度 感 度

が 示 さ れ た 粒 子 サ イ ズ と し て は 、最 小 の サ イ ズ で あ り 、生 命 科 学

分 野 へ の 応 用 に 対 す る S i - D N D の 重 要 性 を 示 し た 。  

 ３ ． S i V 中 心 が 発 す る 蛍 光 を 標 的 と す る 新 規 イ メ ー ジ ン グ シ

ス テ ム の 設 計 と 、そ の 実 験 実 証 を 行 っ た 。ダ イ ヤ モ ン ド ナ ノ 粒 子

表 面 の コ ー テ ィ ン グ に 関 す る 複 数 の 技 術 的 課 題 を 克 服 し 、 蛍 光

強 度 の 変 調 比 が 向 上 さ れ た こ と を 示 し た 。  

本 論 文 は 、 ナ ノ ス ケ ー ル セ ン シ ン グ の た め の 超 小 型 ダ イ ヤ

モ ン ド ナ ノ セ ン サ ー の 感 度 向 上 、空 間 分 解 能 向 上 、作 製 の 効 率

化 に 関 し 、 学 術 上 、 実 際 上 寄 与 す る と こ ろ が 少 な く な い 。 よ っ

て 、 本 論 文 は 博 士 （ 工 学 ） の 学 位 論 文 と し て 価 値 あ る も の と 認

め る 。 ま た 、 令 和 ６ 年 ２ 月 ９ 日 、 論 文 内 容 と そ れ に 関 連 し た 事

項 に つ い て 試 問 を 行 っ て 、申 請 者 が 博 士 後 期 課 程 学 位 取 得 基 準

を 満 た し て い る こ と を 確 認 し 、 合 格 と 認 め た 。  

な お 、 本 論 文 は 、 京 都 大 学 学 位 規 程 第 １ ４ 条 第 ２ 項 に 該 当 す

る も の と 判 断 し 、 公 表 に 際 し て は 、 当 該 論 文 の 全 文 に 代 え て そ

の 内 容 を 要 約 し た も の と す る こ と を 認 め る 。  

要 旨 公 開 可 能 日 ：  令 和 ６ 年 ６ 月 ２ ４ 日 以 降  


