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研究成果の概要（和文）：液滴エピタキシー法による高対称量子ドットの励起子発光を利用した，高効率・高忠
実な非古典光の発生と，新しい材料系の開発による波長領域の拡大を主な目標として研究を実施し，以下の研究
成果を得た。①電流励起型非古典光子源の実現，②液滴エピタキシー法による通信波長帯の非古典光子源の開
発，③励起子アハラノフ・ボーム効果の解析と観測用試料の作製，④パーセル効果による等電子トラップからの
単一光子の発光促進，⑤Cdカルコゲナイドナノプレートの合成と励起子発光の解析，⑥トポロジカルフォトニッ
ク結晶によるカイラル導波路の解析と設計，⑦磁気光学測定による，高対称GaAs量子ドットの超微細相互作用の
大きさの決定。

研究成果の概要（英文）：Mainly aiming at the generation of efficient and high-fidelity nonclassical 
light using exciton emission from highly symmetric quantum dots by the droplet epitaxy method and 
the expansion of the wavelength region by the development of new materials, the following research 
achievements were obtained. (1) Realization of current-injection nonclassical photon source, (2) 
Development of nonclassical photon source in communication wavelengths by the droplet epitaxy 
method, (3) Analysis of exciton Aharonov-Bohm effect and fabrication of relevant specimens, (4) 
Acceleration of single photon emission from isoelectronic traps by Purcell effect, (5) Synthesis of 
Cd chalcogenide nanoplates and analysis of exciton emission, (6) Analysis and design of chiral 
waveguides in topological photonic crystals, (7) Determination of hyperfine coupling constants of 
highly symmetric GaAs quantum dots by magneto-optic measurements.

研究分野：光物性物理学

キーワード： 量子ドット　等電子トラップ　フォトニック結晶　単一光子　もつれ合い光子対
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研究成果の学術的意義や社会的意義
従来の光励起による量子もつれ合い光子対発生に加えて，p-i-n接合による電流励起型素子が実現できたこと，
および，通信波長帯の高対称量子ドットが開発できたことから，量子暗号通信への応用が期待できる。また，液
滴エピタキシーによる高対称量子ドットの作製と両立する，トポロジカルフォトニック結晶のエッジ状態を利用
した一方通行円偏光導波路を用いることで，マイクロ光回路による光子対の空間分離が可能となり，量子もつれ
合い光子源の飛躍的な小型化も期待できる。

※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、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 盗聴が原理的に不可能な量
子暗号通信が精力的に研究さ
れ，その実現に必要な単一光
子源と量子もつれ合い光子源
の開発が今日，光物性物理学
の重要な研究分野となってい
る。特に，化合物半導体量子ド
ットの励起子準位を用いた単
一光子源，および，励起子分子
からのカスケード発光を利用
した量子もつれ合い光子源は，
パルス光励起によるオン・デ
マンド光子発生が可能である
ことから，量子暗号通信用の
非古典光源の有力候補として
精力的に研究が進められてい
る。しかし，従来から広く用い 
られている Stranski-Krastanov 法による歪み系量子ドットは，基
板と量子ドットの格子定数の差に起因する内部応力により，電子・
ホール間のクーロン力に匹敵するほどの大きなピエゾ電場がドッ
ト内に発生して，エネルギー準位をランダムに大きくシフトさせて
しまう。また，ドット形状の異方性に伴う閉じ込めポテンシャルや
ピエゾ電場の異方性によって，本来は縮退していて円偏光の発光を
与える励起子準位が，直線偏光の発光を与える２つの準位に分裂す
る。このような励起子準位のシフトや分裂は，もつれ合いの忠実度
を減少させるという問題を引き起こす。 
 これに対して，申請者らが開発した液滴エピタキシー法による格子整合系量子ドットは，基板
と量子ドットの格子定数が等しいので，内部応力によるピエゾ電場が生じないという極めてす
ぐれた特徴をもつ。また，構造歪みを伴わないことから，高い空間対称性をもつ量子ドットの作
製が可能である。特に，従来から使用してきた AlGaAs(100)基板面に代えて，より対称性の高い
(111)A 面を用いることで，生成する量子ドットの円対称性を向上させることに成功した。この
結果，構造異方性に伴う微細構造分裂幅も格段に減少し，ドットのサイズに依らず（したがって，
ドットの発光エネルギーに依らず）30μeV 以下という，世界最高レベルの小さな微細構造分裂幅
を達成した（Mano et al., Appl. Phys. Express, 2010）。さらに，この量子ドットを用いて励
起子分子状態からのカスケード発光によるもつれ合い光子対発生を光子相関の測定で検証し（図
1），世界最高のもつれ合いの忠実度 86% を達成した（Kuroda et al., Phys. Rev. B, 2013）。 

これらの量子ドットによる非古典光の発生に加えて，GaAsやAlAs，GaP結晶中の窒素ペア等電
子トラップ（図2）に捕捉された励起子からの単一光子発生では，試料構造の均一性を反映して，
発光の不均一幅は50μeV以下のきわめて小さな値をとり得る。 
 
２．研究の目的 

本研究は，液滴エピタキシーによる高対称 GaAs 量子ドットとδドープで作製する窒素ペア等
電子トラップについて，高効率・高忠実な単一光子発生と量子もつれ合い光子対発生の実現を第
1 の目的とする。また，新しい材料系の開発による非古典光発生の波長領域の拡大を第 2の目的
とする。 
 
３．研究の方法 
 従来から行っている液滴エピタキシー法による高対称量子ドットの作製を基礎として，以下
の手法等を用いて上記の目標の達成を目指した。(1)配置間相互作用の方法による閉じ込め励起
子の電子状態の解析，(2)パーセル効果を利用した発光促進，(3)高対称基板面を利用した高対称
量子ドットの作製，(4)精緻な光子相関測定による特性解明，(5)p-i-n 構造の導入による電流励
起単一光子・もつれ合い光子対発生。 
 
４．研究成果 
【概要】当初計画に沿った，①電流励起型非古典光子源の実現，②液滴エピタキシー法による通
信波長帯の非古典光子源の開発，③配置間相互作用の方法による，励起子アハラノフ・ボーム効
果の解析と観測用試料の作製，④フォトニック結晶共振器を利用した，パーセル効果による等電
子トラップからの単一光子の発光促進，等の成果に加えて，当初計画には無かった，⑤Cd カル
コゲナイドナノプレートの合成と励起子発光の解析，⑥トポロジカルフォトニック結晶による
カイラル導波路の解析と設計，⑦磁気光学測定による，高対称 GaAs 量子ドットの超微細相互作
用の大きさの決定，などの成果も得られた。以下では項目①～⑥についてさらに詳しく述べる。 

図 1 (左)種々の偏光状態の２光子の相関，L(R):左(右)円
偏光，H(V)：横(縦)直線偏光，D(A): 右(左)斜め直線偏光。
(右)光子対の密度行列。 

図2 窒素ペア等電子ト
ラップ（NN4）の構造 



【研究成果の詳細】 
(1) 電流励起型量子もつれ合い光子源の開発 
 GaAs(111)A 基板上に，まず，Si をドープした n型 AlGaAs 膜を作製し，次いで液滴エピタキシ
ー法による GaAs 量子ドットと C をドープした p型 AlGaAs 膜を作製することで，GaAs 量子ドッ
トを内部に含む p-i-n 接合ダイオードを作製した。図 3 に電流-電圧（I-V）特性，励起子（X）
および励起子分子（XX）の EL（エレクトロルミネッセンス）発光スペクトル，および，発光強度
の投入電流依存性を示す。10K の測定と比べて発光強度が 4 分の 1 程度まで減少するものの，
70K においても明瞭な励起子，および，励起子分子の単一ドット発光が観測された。図 3(c)に見
られるように，発光強度の勾配は励起子分子が励起子の 2 倍程度であり，理論通りの結果であ
る。図 4 は励起子分子発光に関する 2 光子相関の測定結果である。図 4(a)～(c)に示すように，
右円偏光（R）と左円偏光（L）の組合せについて，期待通りのアンチバンチング（LL）とバンチ
ング（LR）が各温度において観測された。量子もつれの忠実度は温度とともに減少するものの，
65K でも古典限界を超える明瞭な量子相関が観測された（図 4(d)）。今後，GaAs／AlGaAs の組合
せよりも大きなバンドオフセットの材料を組合せて，電荷の閉じ込めをいっそう強くすること
で，さらに高温での量子もつれ合い光子対発生が期待できる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

出典：N. Ha et al., Appl. Phys. Lett. 115, 083106 (2019) 
 
(2) 通信波長帯の非古典光子源の開発 

3 回対称な InP（111）A 基板上の液滴エピタ
キシーにより，高対称 InAs 量子ドットの作製
に成功した。特に，InAlGaAs をバリア層に採用
することで，通信波長帯（1.55μm）の単一光
子源が得られた。図 5(a)は 12K におけるマク
ロ PL（フォトルミネッセンス）スペクトルで
あるが，慎重に量子ドットの成長を最適化する
ことで，ドットサイズの分布を減らすことがで
きたため，ドットの大部分は通信 Cバンドで発
光させることができた。 また，図 5(b)は顕微
分光法で測定した単一ドットの発光スペクト
ルであるが，励起子（X），励起子分子（XX），
正に帯電した励起子（X+）の鋭い発光が観測さ
れた。励起子発光について光子相関測定を行い，
単一光子発生を確認した。励起子の発光寿命は
1.56ns で，無輻射遷移の影響をほとんど受け
ていないことも分かった。高対称 GaAs 量子ド
ットの場合と同様，高忠実なもつれ合い光子対
発生が期待でき，また，バリア層の工夫によっ
て励起子の閉じ込めを強くすることで，高温動
作が期待できる。 

出典：N. Ha et al., Appl. Phys. Express 9, 101201 (2016) 
N. Ha et al., Appl. Phys. Express 13, 025002 (2020) 

図 3 (a) I-V 特性。(b) 単一の GaAs 量子
ドットの EL スペクトル。(c) 投入電流と励
起子および励起子分子の発光強度の関係。 

図 4 (a) 10 K，(b) 30 K，および，
(c)50 K における 2 光子相関。(d) 忠
実度の温度変化。 

図 5 (a) InP（111）A 基板上の InAs 量
子ドットのマクロ PL。(b) 単一 InAs 量子
ドットの発光スペクトル。挿入図は InAs
量子ドットの原子間力顕微鏡画像。 



(3) 励起子アハラノフ・ボーム効果の解析と観測用試料の作製 
アハラノフ・ボーム効果は典型的な量子効果で

ある。リング状の半導体試料を用いて電子と正孔
の閉回路を形成し，閉じ込め励起子の発光の印加
磁場依存性を観測することでアハラノフ・ボーム
効果の実証が期待された。しかし，2 次元量子リ
ング中の電子・正孔ペア状態に関する解析的な計
算と，配置間相互作用の方法による励起子エネル
ギーの数値計算の結果から，同じ軌道角運動をも
つ電子・正孔ペア状態の混成によるエネルギー準
位間の反発から，明瞭な実験観測が難しいことが
判明した。そこで，電子・正孔間のクーロン相互
作用の大きさを調節して，ペア状態の混成の度合
いを制御することを目的として，図 6(b)に示す，
GaAs 量子リングと GaAs 量子ドットの複合構造を
解析した。この複合構造は，図 6(a)に示す量子リ
ングの上に，2 段階の液滴エピタキシーによって
作製された。図 6(c)は原子間力顕微鏡による試料
構造の実測値に基づく，モデル構造の断面図で，
リングとドットには円筒対称性を仮定した。 

ペア状態と励起子準位のエネルギーの印加
磁場依存性の計算例を図 7に示す。印加磁場の
増大に伴って，クーロン相互作用の無い場合
（ペア状態）には 3T 程度の磁場印加で，最低
準位が発光性から非発光性に変化する。これに
対して，クーロン相互作用を考慮した励起子状
態では，このようなエネルギー準位の入れ替わ
りは生じない。しかし，基板面に垂直な方向に
電場を印加すると，電子と正孔の波動関数が空
間的に分離されてクーロンエネルギーが減少
し，図 7(b)のように励起子についても最低エ
ネルギー準位の軌道角運動量の入れ替わりが
生じる。したがって，印加電場と印加磁場の大
きさを調節することで，発光性の励起子から非
発光性の励起子への急峻な移り変わりが生じ
るので，励起子アハラノフ・ボーム効果の実験
検証が期待される。 

出典：Y. Yao et al., J. Phys.: Condens. Matter 29, 385301 (2017) 
M. Elborg et al., J. Cryst. Growth 477, 239 (2017) 

 
(4) パーセル効果による等電子トラップからの単一光子の発光促進 

窒素原子のデルタドープにより GaAs 膜に作製した等電子トラップについて，フォトニック結
晶光共振器によるパーセル効果を実証した。発光特性の観測は筑波大学池沢道男研究室で行っ
ていただいた。電子線描画と 2 段階のエッチングにより，図 8 に示す L3 型エアブリッジフォト
ニック結晶光共振器を作製した。図 9に示すように，フォトニック結晶の格子定数を変えて共振
周波数を変化させることで，等電子トラップからの発光スペクトルがシフトし，また，発光寿命
の短縮が観測されたことから，パーセル効果による発光促進が実証できた。また，光子相関測定
により，単一光子発生も確認された。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

出典：R. Wnag et al., ACS Photonics 7, 321 (2020) 

図 7 リング上量子ドットの（a）非相互作
用ペア状態と（b）励起子状態のエネルギー
の印加磁場依存性。黒の実線は全軌道角運
動量が 0の状態，赤の実線は-1 の状態。 

図 8 (上) L3 型フォトニック結晶
光共振器の電顕写真と，(下) エア
ブリッジ型試料の断面の模式図。 

図 6 （a）量子リングと（b）リング上
量子ドットの原子間力顕微鏡画像。 挿
入図はそれらの断面の概略図。 （c）計
算に使用したモデル構造の断面図。 

図 9 フォトニック結晶の格子定数の違い
による発光スペクトルの変化。 



(5) Cd カルコゲナイドナノプレートの合成と励起子発光の解析 
 化学合成による Cd カルコゲナイ
ドナノプレート（CdTe，CdS，CdSe，
および，それらの混晶）の構造と電
子状態について，種々の方法で調べ
た。合成と構造解析は，主に共同研
究先のモスクワ大学化学科の
Roman B. Vasiliev グループが行い，
低温 PL 測定と k-p 摂動法による電
子準位の解析などを主に代表研究
者のグループで行った。 
 図 10 は CdSxSe1-x混晶の透過電子
顕微鏡写真である。合成された試料
は，4～6 原子層の厚みのナノプレ
ートで，面積は最大で 200nm 角程度
であり，試料表面にカルボン酸やチ
オールなどの配位子をもつ。配位子
の種類によって，平板状のものから，
図 10 に示すような丸まったもの
（スクロール）まで，種々の形状を 
取る。図 10(g)の XEDS イメージから，構成原
子が試料中に均一に分布することが分る。結
晶構造は，XRD や FT-IR でも確認した。 
 試料の吸収スペクトルと発光スペクトル
から，電子準位に関する情報が得られた。こ
のうち，図 11 には CdS0.57Se0.43 試料の PL ス
ペクトルの温度依存性を示す。発光ピーク周
波数の温度変化をボーズ関数でフィティン
グすることにより，電子-フォノン相互作用
の強さとフォノンの平均周波数が得られた。
また，可視から近紫外までの光吸収ピークに
ついて，原子層レベルの厚みの違いに起因し
て，量子閉じ込め効果による吸収／発光ピー
クのシフトが明瞭に観測された。さらに，こ
のシフトの大きさはk-p摂動法に依る解析結
果とたいへん良く一致した。 

出典：N. N. Schlenskaya et al., Chem. Mater. 29, 579 (2017) 
R. B. Vasiliev et al., Phys. Rev. B 95, 165414 (2017) 

R. B. Vasiliev et al., Chem. Mater. 30, 1710 (2018) 
 

(6) トポロジカルフォトニック結晶によるカイラル導波路の解析と設計 

 量子もつれ光子対の空間分離を目的として，トポロジカ
ルフォトニック結晶のエッジ状態を利用した，一方通行円
偏光導波路実現の可能性を調べた。想定した試料構造は，
GaAs 薄膜フォトニック結晶／AlGaAs 下地層／GaAs 基板か
ら成る 3 層構造である。高 Q 値の導波路モードを得るため
に，図 8 のようなエアブリッジ構造を作製することが多い
が，材質や結晶方位が限定されるといったデメリットがあ
ることから，有限要素法による解析では非エアブリッジ構
造を仮定した。下地層の実効屈折率を小さくして，フォト
ニック結晶層に光を強く閉じ込めるために，フォトニック
結晶の空気孔が下地層まで貫通した構造について計算した。 
 ハニカム格子フォトニック結晶をわずかに変形させた構
造を用いて，トポロジカルに非自明なフォトニック結晶と
自明なフォトニック結晶の境界に，導波路モードが実現で
きた。図 12 には導波路（Edge と記された部分）の単位構造
について，導波モードのポインティングベクトルの空間分
布を示す。まだ，予備検討段階の成果ではあるが，導波路の
分散関係がΓ点近傍でディラックコーン的である等，エッ
ジ状態の特徴を備えており，今後，さらに検討を加える予
定である。 

出典：A. Begum et al., Poster presentation, A3 Metamaterials Forum (Sapporo, 2019) 

図 10 Cd カルコゲナイドナノプレートの透過電子顕微
鏡写真。(a) CdS0.57Se0.43，(b) CdSe，(c) CdS0.37Se0.63，
(d) CdS0.57Se0.43。(e) 単一のスクロール状ナノプレート
の模式図。 (f) CdS0.57Se0.43サンプルの拡大図。(g) STEM-
XEDS による Cd 原子（緑），S 原子（紫），および Se 原子
（青）のマッピング像。 

図11 CdS0.57Se0.43サンプルのPLの温度依存性。 
挿入図は，PL ピークエネルギーのボーズ-アイ
ンシュタイン関数によるフィッテイング。 

図 12 トポロジカルフォトニッ
ク結晶導波路を伝搬する光波の
ポインティングベクトルの分布。 
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