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研究成果の概要：量子暗号など将来の量子情報通信の要素として重要な波長 1.3～1.55μｍの

光通信波長帯でのもつれ合い光子対発生技術への展開を目指し、ダブルキャップ法による

InAs/InP 系量子ドットの形成技術を開発するとともに、ドットの構造評価、および励起子微細

構造、多励起子状態、励起子再結合寿命、位相緩和時間に関する観測と評価を行った。本研究

によって多くの基礎データが取得でき、今後の技術開発に重要となる新たな知見が得られた。 
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１．研究開始当初の背景 

光通信による情報ネットワーク網が
高度化・複雑化するに伴って、通信の秘
匿技術の重要性がますます高まってい
る。特に、「不確定原理」という量子力
学の基本原理に基づき、盗聴に対する絶
対安全性が確保できる量子暗号技術に
大きな関心が寄せられている。最も一般
的な量子暗号の手法として、単一光子の
パルス列を発生させ、各々の光子の偏光
状態を使って暗号鍵配布を行なう BB84
プロトコルが提案されている。単一光子
列の発生には、当初はレーザ光の強度を
極度に減衰させる手法が使われたが、光
パルス内に含まれる光子数を 1 個程度ま

で低下させると、通信速度も同時に低下して
暗号システムの性能に限界が生じてしまう。
そのため、半導体量子ドットを使って、
単一光子をオンデマンドに自由に発生
させる単一光子源の研究開発が活発化
している。 

研究代表者は、2004 年～2005 年にか
けて MOCVD法を用いてダブルキャップ法
と 呼 ぶ 極 め て 光 学 特 性 に 優 れ た
InAs/InP 系量子ドット形成技術の開発
に成功し、東大荒川教授グループおよび
富士通研究所と共同で、1.3μｍと 1.55
μｍの光通信波長帯で単一光子発生を
実証した。これらは世界初の成果であり、
この研究分野の大きなトピックスとな
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った。特に 1.55μｍ帯での単一光子発生
の成功は、光ファイバー吸収損失が最小
となる波長領域のため、その技術的価値
は非常に高く評価されている。 

ところで、実用的な量子暗号システム
を構築するための次のステップとして、
偏光という単一光子の量子状態を遠方
まで伝える新たな技術が必要になる。単
一光子の伝送距離は石英ガラスによる
吸収損失で決まり、高々 100ｋｍ程度に
制限されてしまうからである。しかし、
単一光子の偏光状態を観測して複製す
ることは量子力学的に不可能なため、従
来の古典的な中継器のように光検出－
増幅－光再送信という手順が使えない。
このため、光子の偏光情報を遠方まで中
継しながら通信するには何らかの量子
的な操作が必要になる。これがいわゆる
量子中継器であるが、その原理の有力な
候補として、量子もつれの状態になった
光子対を使って偏光状態を別の光子に
移し変える量子テレポーテーション（量
子状態の遠隔地における再生）と呼ばれ
る技術が提案されている。近年、量子も
つれ合い光子対の生成は非線形光学結
晶によるパラメトリック下方変換技術
で比較的簡単に実現できるようになっ
たが、もつれ合い光子対の生成効率が極
端に低いことや、励起レーザと光学系を
含めると装置が大規模になり実用的な
光通信システムとして使いにくい。量子
暗号のような通信システムへの適用を
考えると、光子対の生成効率が高く他の
光デバイスとの集積化も可能な半導体
量子ドットでの実現が強く望まれる。 
 
２．研究の目的 

本研究では、我々が世界で初めて光通
信波長帯での単一光子発生に成功した
ダブルキャップ法による InAs/InP 系量
子ドット形成技術を発展させ、「量子も
つ れ 合 い 光 子 対 」（ entangled photon 
pair）の発生を実現するための高度な量
子ドット制御法へと新たな展開を図る
ことを目的とする。前記したように、も
つれ合い光子対の発生は単一光子の石
英ファイバー内伝送距離を格段に延ば
すうえで必要な「量子中継器」（ quantum 
repeater）に繋がる重要な技術であり、
実用的な量子暗号システム構築のため、
その実現が強く求められている。 

半導体量子ドットを用いてもつれ合
い光子対を発生させるには、スピン状態
の異なる２種類の励起子準位を縮退さ
せることが必須である。そうすることで、
ドット内で２個の励起子が相互作用し
た励起子分子状態が、励起子状態を経て

真空状態に至る一連のカスケード的な
再結合過程において、偏光状態がもつれ
合った光子対を発生させることができ
る。そのため、ダブルキャップ法による
InAs/InP 系量子ドット内の励起子準位
を精密に観測し、エネルギー微細構造や
励起子の再結合寿命やコヒーレンス時
間に関する知見を明らかにすることを
目的にして研究を進めた。 
 
３．研究の方法 

減圧 MOCVD 法を使って InP(001)基板
上に Stranski-Krastanov（S-K）モード
による InAs の量子ドットを形成した後、
ダブルキャップ法を施して平均高さが
１～２ｎｍのディスク形状の量子ドッ
トを形成した。ダブルキャップ法による
量子ドットでは、InAs ドット上への InP
のキャップ層の形成過程において、ドッ
ト最表面で砒素（As）原子とリン（ P）
原子の置換反応が進み、ドットの周辺部
に積層させた InP の第 1 キャップ層の高
さと一致するまで S-Kドットの高さが低
下 す る 。 し か も 、 As/P 置 換 反 応 が
layer-by-layer で進行し、InAs ドット
の高さが InAs の分子層厚（約 0.303nm）
の整数倍の厚さで自己停止するという
特徴的なメカニズムが働く。本研究では、
このような量子ドット集団や個々の単
一ドットの光学的性質を、後述するさま
ざまな光学測定手法を使って評価し、励
起子再結合寿命や位相緩和時間、偏光特
性、励起子微細分裂など、光通信波長帯
におけるもつれ合い光子対発生の実現
に必要な基礎データを取得した。 
 

４．研究成果 
 以下に、本研究で得られた主要な成果を記
す。 

(1)ダブルキャップ法による InAs/InP量子ド
ットの構造評価と PL スペクトル 
 半導体量子ドット内の励起子エネルギー
の微細構造には、量子ドットの形状異方性や
歪み（ピエゾ効果）が大きく影響することが
報告されている。このうちドットの形状異方
性を評価するため、透過電子顕微鏡（TEM）
観察を行った。図 1 にダブルキャップ法で成
長した InAs/InP ドットの断面 TEM 像（図
１(a)）と平面 TEM 像を示す。 

 

 

 

 

 

 

図 1 (a)  ダブルキャップ法による InP(001)基板上の

InAs 量子ドットの断面 TEM 像 
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図１(b) ダブルキャップ法による InP(001)基板上の

InAs 量子ドットの平面 TEM 像 

 

ダブルキャップ法による InAs ドットは、図
１(a)に示すように高さが非常に薄い扁平な
ディスク形状になっている。また、図１(b)

から明らかなように、<1-10>方向に長軸を持
つ菱型に似た平面形状を持つことがわかっ
た。 

これらの量子ドット集団のマクロ PL と顕
微 PL の対応を図２に示す。ここに示すよう
に、本手法による量子ドットは、1.3～1.55μ
mの通信波長帯をカバーする波長域で極めて
良好な発光特性を示す。なお、マクロ PL に
見られる幾つかのピークは、ダブルキャップ
法で薄膜化された各々の InAs ドットの高さ
が１分子層ごとの厚さで離散化し、揺らいで
いることに起因する。つまり、前述したよう
に As/P 置換反応が layer-by-layer で進行し、
かつ、自己停止する性質を持つことと密接に
関係している。 

 

 

 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図２ ダブルキャップ法による InAsドットのマクロ PL

と顕微 PLの対応 

(2)断面 STMによる InAs/InP ドットのヘテロ
界面の観察 
 名古屋大学・中村新男教授の研究協力を得
て、ダブルキャップ法で作製した量子ドット
を真空中でへき開し、その断面を走査型トン
ネル顕微鏡（STM）を用いて観察した。この
結果、図３に示すように InAs ドットと InP
基板（バッファ層）および InPキャップ層の
ヘテロ界面は原子層レベルで極めて急峻で
あることがわかった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図３ InAsドットの断面STM像。(a)と(b)はドット部で、

(b)は(a)をフィルタリング処理したもの。(c)は濡れ層

部。(d)は(b)の成長方向の As組成を A-A’間で平均化し

たプロファイル。(e)は(c)に示す濡れ層部における成長

方向の As組成プロファイル 

 
(3)NSOMによる InAs/InPドットのイメージン
グと多励起子状態の観測 
 量子もつれ合い光子対の生成には、励起子
分子のようなドット内での多励起子状態の
形成が不可欠である。顕微 PL による単一メ
サ構造内のドットの観測で複数の輝線が観
測されるが、その起源が同一ドットによるも
のか判別が困難である。そのため、慶応大
学・斎木准教授との連携により近接場顕微鏡
（NSOM）によるドットの評価を行った。図 4
は全てサンプルの同一箇所の PL 発光像で、
上段(a)～(c)は He-Ne（λ＝633nm）による
InPバリア励起の像で、下段(d)～(f)は LD（λ
＝980nm）による InAsの直接励起の像である。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図４ NSOMによる単一量子ドットの発光像 
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図中(a)に見られる発光像が(d)では観測さ
れないことから、0.9272eV は荷電励起子状態
と推察される。また、0.9309eV と 0.9344eV
の発光は励起波長によらず観測されるので、
いずれも中性の励起子状態と考えられるが、
発光強度の励起強度依存性が前者は非線形
に増加し、後者は線形に増加することから、
それぞれ励起子分子と単一励起子の状態に
対応すると考えられる。 
 
(4)顕微 PLによる単一ドット内励起子のエネ
ルギー微細分裂 
 協力関係にある富士通研究所および東大
のグループの研究において、典型的な単一ド
ットの PL 発光スペクトルの高分解能測定を
行った。この結果、単一励起子のエネルギー
状態は[110]と[1-10]方向に直線偏光した２
つの励起子の状態からなり、そのエネルギー
微細分裂幅は 70-80μeVの程度であることが
わかった。[1-10]方向のエネルギー準位のほ
うが相対的に低い位置にあり、図１(b)に示
したドットの長軸方向の偏光に対応してい
ることも明らかになった。InAs/InP 系ドット
による光通信波長帯での量子もつれ合い光
子対を実現するには、このエネルギー微細分
裂幅の制御技術の開発が重要である。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図５ 単一ドットの偏光 PLスペクトル。(a)[1-10]偏光

でドット励起を行った場合、(b)[110]方向での励起

(c)PL発光強度の励起方向依存性の曲座標表示 

 
(5)InAs/InP 量子ドットの発光再結合寿命の
評価 
 上記のように、ダブルキャップ法による
InAs/InP ドットにおいても比較的大きな励
起子微細分裂幅の存在が明らかになった。こ
のエネルギー分裂幅を克服し、もつれ合い光
子対を生成する方法の一つとして、微小共振
器を使って再結合寿命の短縮を図り、上記の
エネルギー微細分裂幅を発光エネルギーの
均一幅内に覆い隠してしまう手法が考えら
れる。このため、ダブルキャップ法による
InAs/InP ドットの発光再結合寿命の評価を
筑波大学・舛本泰章教授のグループと共同で
進めた。 
 InAs/InP系には約 3.2％の格子定数差が存
在するが、我々の MOCVD による成長条件下で
は S-K 量子ドットが形成される InAs の臨界

膜厚は約 2.4ML である。図６は 2ML の InAs
を堆積した InAs 量子井戸構造のサンプル、
および 2.8ML の InAs を堆積して S-K モード
の量子ドットを形成した後にダブルキャッ
ププロセスを施したドットサンプルの両者
について、マクロ PL の温度依存性を示した
ものである。いずれの場合も 4.2K から 100K
までの温度上昇に伴い PL 積分強度は減衰す
るが、ドットのほうが温度に対する発光強度
の低下は小さいことがわかった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
図６ ２ML-InAs量子井戸とダブルキャップ InAsドット

の PL強度の温度依存性の比較 

 
 光通信波長帯では高感度の光検出器の入
手が困難であるため、上記のサンプルについ
てアップコンバージョン法による時間分解
PL 法を使うことで励起子再結合寿命（T1）の
温度依存性を評価した。この結果、図７のよ
うな結果を得た。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 7 井戸（QW）とドット（QD）の発光再結合寿命の温

度依存性。QDは図６の f5（高さ 5MLのドット）と f6（同

じく高さ６MLのドット）についての測定結果 

 
（d）に示すように、量子井戸の場合には 4.2K
から 20Kまでは T1は約 1.5nsの一定値を示す
が、20K を超えると温度に比例して大きくな
ることがわかった。20K 以下の特性は、平均
値として２ML の厚みを持つ極薄井戸内にも
膜厚揺らぎが存在し、そのポテンシャル極小
領域に励起子が空間局在することで擬似的
な量子ドットのように振舞っているものと
解釈できる。一方、量子ドットの場合には、



 

 

T1の温度依存性は極めて小さくなっている。
このような井戸とドットの T1 の温度依存性
の振る舞いは、H. Gotoh らによりよって理論
予測されている傾向と非常に良く一致する
ことが確認できた。 
 
(6)InAs/InP 量子ドットの位相緩和時間の評
価 
 光通信波長帯における量子もつれ合い光
子対を発生する方法として、空間的に異なる
ドットから発せられたエネルギーの一致す
る２つの単一光子を干渉させたり、あるいは
同一のドットから時系列的に発せられた２
個の単一光子の一個に時間遅延をかけて干
渉させる手法が考えられる。このようにエネ
ルギーの揃った２個の光子を干渉させる際、
光子の位相が乱れていないことが重要にな
る。そのため、連携研究者の物質・材料研究
機構・黒田隆氏と共同で、ダブルキャップ法
による InAs/InP 単一量子ドットからの単一
光子の位相緩和時間の評価をマイケルソン
干渉計と顕微 PL を組み合わせた装置を用い
て行った。 
 図８に実験結果を纏めた。図に示すように
低温における単一ドットの発光線幅は約 10
μeVと極めて狭く、130ps という通信波長帯
の量子ドットでは極めて長い位相緩和時間
（T2）を持つことが明らかになった。また、
温度上昇に伴う T2の短縮メカニズムは、従来
から提案されている単純な LO フォノン散乱
によるものではなく、InP バリア内に生成さ
れる自由キャリアの運動に関係しているこ
とが示唆された。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 8 InAs/InP 系の単一量子ドットの PL 発光線幅およ

び位相緩和時間の温度依存性 
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