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研究成果の概要（和文）：ナノ発光材料などの光源から放出される光子の強度相関を計測する手法は、光子が単
一光子状態になっていることを示すために活用されてきた。しかし、一般的に使われてきた従来の強度相関法で
得られる情報は少なく、計測した単一光子光源の性能が低い場合に、その原因を強度相関のデータだけから特定
することは困難であった。本研究では、従来の強度相関法よりも多くの情報の抽出が可能になる測定法（タイム
ゲート強度相関法）の開発を進めた。

研究成果の概要（英文）：The intensity correlation measurement is used to characterize the quantum 
properties of photons generated from light emitters such as nano-sized luminescent material. 
However, this method does not allow us to improve the performance of the quantum light emitter, 
since the origin of the limitation cannot be determined from the data obtained by the standard 
measurement. In this work, we developed a new experimental technique based on the use of temporal 
filter that allows us to characterize the performance of the quantum light emitter in detail.

研究分野：量子光学、半導体光物性
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本提案で開発した計測手法を基盤として、優れた特性をもつ単一光子を発生させる技術を開発することにより、
多光子状態の高効率生成などに代表される、量子テクノロジー分野の極めて重要な技術課題の解決に向けた突破
口が開ける可能性がある。また、計測技術を発展させることにより、ナノ発光材料の特性診断を革新し、材料開
発を飛躍的に効率化することもできる。材料開発が進み、優れた特性をもつ材料を量産できるようになれば、デ
ィスプレイ、ＬＥＤ、レーザー、太陽電池、セキュリティタグ、生体イメージング、人工光合成など、既存の用
途での利用を目的とした社会実装を加速させることにも貢献できる。

※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、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
 
近年、世界的に多くの研究グループが、室温で動作する単一光子光源の開発を進めている。単
一光子は、量子暗号通信、量子シミュレーションなどに利用される。材料は多岐に渡り、コロイ
ド量子ドット（Colloidal quantum dots; CQD）、欠陥準位をもつワイドギャップ半導体、ナノチ
ューブ、原子膜などのナノ材料・発光材料が研究されている。研究代表者のグループも近年、CQD
を材料として、室温で動作する単一光子光源の開発とその高性能化を進めている。CQD は、サイ
ズに応じて発光波長が大きく変化することや光吸収断面積が大きい（単一 CQD あたりの光吸収
量が大きい）ことなど、多くの優れた特性をもつ魅力ある発光材料である。 
単一光子光源の性能を評価する際に使用される計測手法のひとつに「強度相関法」がある。強
度相関法は、光源から放出される光子が単一光子状態になっていることを示すために欠かすこ
とのできない重要な計測手法である。しかし、一般的に使われてきた従来の強度相関法には「得
られる情報が極めて少ない」という問題がある。そのため、計測した単一光子光源の性能が低い
場合に、その原因を強度相関のデータだけから特定することは困難であった。 
 
２．研究の目的 

 
従来の強度相関法よりも飛躍的に多くの情報の抽出が可能になる「タイムゲート強度相関法」
を開発する。さらに開発した手法を基盤として「単一 CQD 光学特性の絶対計測」に応用展開し、
光吸収断面積と発光量子収率を精度よく決定できるか明らかにする。 
 
３．研究の方法 
  
本研究において実施した３つの研究項目に関して、研究の方法を下記に示した。 
 
（１）タイムゲート強度相関法の開発. 
単一光子光源は、材料に応じて発光寿命が異なる。発光寿命の長い材料において、強度相関信
号のセンター・サイドピークが近接する場合、カスケード発光（２つの電子正孔対から２つの光
子が連続的に放出される過程）の成分を決定することは困難であった。本研究項目では、カスケ
ード発光成分の大きさを、センター・サイドピークが近接する条件下で決定するための技術の開
発を進めた。長い発光寿命をもつ CdSe/ZnS CQD 等を用いて、時間原点におけるカスケード発光
成分の大きさやサイドピークのテール・背景光の影響の大きさを定量的に決定できるか調べた。 
 
（２）カスケード発光に関する情報を抽出する技術の開発. 
単一光子光源の性能を分析する上で、カスケード発光に関する情報を得ることは重要である。
しかし、強度相関信号だけで抽出できる情報は限定的であった。本研究項目では、強度相関信号
を発光減衰曲線と合わせて分析する技術を導入し、カスケード発光に関する多くの情報を抽出
できるか調べた。材質・サイズの異なる単一 CQD のほか、金属製の電極膜や金属ナノ粒子に隣接
した単一 CQD も作成し、カスケード発光成分の大きさやカスケード発光の輻射レートの特徴を
調べた。 
 
（３）単一 CQD の光学特性を絶対計測する技術の開発. 
発光量子収率は発光材料の性能を決定する極めて重要な物理量であるが、その値を絶対計測
することは困難であった。本研究項目では、単一 CQD の光吸収断面積に加えて、その CQD の発光
量子収率を絶対計測する技術を創出することに挑戦した。光吸収断面積はタイムゲート強度相
関法を用いて計測した。タイムゲート強度相関法を基盤として、単一 CQD の光吸収断面積と発光
量子収率を絶対計測することが可能か調べた。 
 
４．研究成果 
 
本研究を実施することにより下記の３点に代表される研究成果を得ることができた。 
 
（１）CQD を利用した室温単一光子光源の低雑音タイムゲート強度相関計測. 
タイムゲート強度相関法の開発を進めた。従来の実験で使用してきた光検出器よりも雑音の
少ない「超伝導ナノワイヤ単一光子検出器（SSPD）」を導入し、CQD の室温発光を利用した単一
光子光源の純度を計測した。実験装置を一部改良し、ガラス基板が放出する光の混入を減らした。
雑音の少ない光検出器を用いてタイムゲート強度相関計測を行う手法が、CQD を利用した単一光
子光源の純度を決定する上で効果的であることを明らかにした。 
 
（２）単一 CQD のエキシトン発光による高純度単一光子発生. 



 以前の実験で活用した装置の一部を変更し励起条件などを変えながら、時間的に抽出したエ
キシトン発光の単一光子純度特性を調べた。試料としては、高い発光量子効率をもつことで知ら
れるコアシェル型の CdSe/ZnS CQD を用いた。比較的大きなサイズの CQD 試料において、
g(2)(0)0.001 となるデータを得ることができた。 
 
（３）単一 CQD 発光の顕微光量子計測とシステム効率の特性診断. 
システム効率（＝検出された光子レート÷照射する励起レーザーの繰り返しレート）の値を低
下させている要因を分析するための技術の開発を進めた。試料には、顕微光量子計測による単一
CQD の励起レートと発光量子効率を決定できる、比較的大きいサイズの CdSe/ZnS CQD 試料を用
いた。また、システム効率を向上させるために、開口数が 1.49 の油浸対物レンズを使用するな
ど、計測システムにも改良を加えた。システム効率を低下させる要因を診断した。1%を超えるシ
ステム効率を実現できることと、その詳細を分析できることが分かった。 
 
（４）TEM グリッドに塗布した CQD の単一光子特性評価. 
カバーガラスの上に CQD を塗布する従来手法ではなく、透過型電子顕微鏡（TEM）用の支持膜
付きグリッドの上に CQD を塗布する新たな手法を開発し、作製した試料の単一光子特性を評価
した。発光波長が 620 nm の試料において、カバーガラスを用いた従来の実験と同程度の極めて
高い単一光子純度（g(2)(0)0.003）を観測することができた。TEM グリッドの上に塗布した CQD
においても、高純度な単一光子を効率よく発生できることを明らかにした。 
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