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研究成果の概要（和文）：光子を利用する量子計算・量子情報通信では量子干渉を利用するため、見分けのつか
ない高い不可識別性をもつ単一光子が多数、必要である。現在、半導体による不可識別光子発生は個々の量子ド
ットや不純物中心からの発光光子の波長・波束を一致させるために、結晶成長後に煩雑な微細加工・高度な分光
法などが必要である。本研究では、半導体結晶中の不純物中心や量子ドットに局在する電子分極の共鳴エネルギ
ーを励起光強度の変化により制御を行う新方式の提案し、フォトンエコースペクトルの励起光強度依存性を測定
することで共鳴エネルギーのシフトを実際に測定した。

研究成果の概要（英文）：Recently, indistinguishable photon generation using a semiconductor exciton 
localized to an impurity center and a quantum dot has required microfabrications and difficult 
spectroscopy techniques to tune the generated photon to the same wavelength. In this research 
project, we proposed a simple way to tune the resonant energy of each localized exciton by 
controlling the excitation laser light intensity through a local field effect. We also observed the 
resonant energy shift by measuring the dependence of the photon echo spectrum on the excitation 
intensity in exciton systems localized to impurity centers in a GaAs film.

研究分野： 半導体光物性

キーワード： 半導体量子ドット　光子　局在電子分極

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で開発した半導体量子ドットや不純物中心に局在する励起子などの局在電子分極の共鳴エネルギーの精密
制御法は、励起光強度を操作するだけで制御が可能なため、微細加工や高度な分光技術が必要な先行研究の共鳴
エネルギー制御法に比較し、はるかに簡便な方法である。このため、本研究で開発した方法は将来的に光子で量
子計算、量子情報処理を行う際に必要となる不可識別光子の物理的性質の同一性を高める上で非常に重要な要素
技術になると期待される。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
光子を利用する量子計算機、量子情報通信を実現するには、単一光子、量子もつれ光子対の発

生が不可欠である。量子計算・量子情報通信では情報処理において量子干渉を多用するため、実
用上単一光子発生はスケーラブルでかつ見分けのつかない高い不可識別性が求められる。現在、
単一光子発生はパラメトリック下方変換による伝令付き単一光子発生、半導体量子ドットや不
純物束縛励起子を光学励起・電流注入励起することによりなされている。一方、不可識別光子発
生の観点では、波長・波束等の物理パラメータが一致する光子を多数発生する必要があり、現段
階では多くの試みがなされている。特に半導体デバイスによる不可識別光子発生においては、発
光波長が一致する電子分極をデバイス作製後に多数個の中から”探す”方法、微細加工を伴う
AC・DC シュタルク効果による発光波長の制御で行っている。また発光光子を非線形光学結晶
で制御レーザー光と和周波混合し、同一波長にする試みや、同じ電子分極を時間差で 2 回励起
し、その発光光子対を光学距離が非対称な干渉計に入力して不可識別光子を発生する方法など
が実験的に検証されている。しかし、先行研究の発生法は非常に高度な分光技術や煩雑な微細加
工を利用するため、2 光子の発生も困難を極めている。一方、将来的に量子計算機で素因数分解
を行う場合、誤り訂正用の量子ビットの準備等で実用上少なくとも数万個以上の不可識別光子
が必要である。このため、より簡便で平易な方式で正確に物理的性質が一致する光子を半導体で
多数発生する方法の開発が急務である。 
 
 
２．研究の目的 
上述の背景より、半導体デバイスによる不可識別光子発生は、現在のところ非常に高度な微細

加工、分光技術を基に研究が進められている。本研究課題においては、局在電子分極が内在して
いる光学効果を利用することによって、簡便でかつ平易な方法で半導体局在電子分極から発生
する発光光子の共鳴エネルギー制御法の開発を行うことを目的として研究を実施した。本研究
では特に単一局在電子分極内の異なる位置の光誘起電荷間のクーロン相互作用（局所電場効果）
に着目し、局在電子分極の共鳴エネルギーの精密制御法の開発を行った。局所電場効果では、共
鳴エネルギーが局在電子分極の分布数差に応じて変化する。また、局在電子分極の分布数差は励
起光強度の操作により制御可能なため、結果的に励起光強度の操作のみで局在電子分極の共鳴
エネルギーの制御が可能となる。また、本研究では発光光子の不可識別性をより高めることを目
的に、局在電子分極の輻射線幅を広げる半導体デバイス構造に関しても研究を行った。 

 
 

３．研究の方法 
本研究では、以下の方法で研究を行った。 

(１) GaAs 薄膜に不純物原子として Be、Si を希薄ドープしたサンプルの作製と不純物中心に
束縛されている局在励起子の共鳴エネルギーシフトの測定 
 半導体不純物中心に束縛されている励起子の局所電場効果を研究するために、分子線エピタ
キシャル成長法（MBE）によって希薄不純物ドープのサンプル作製を行った。不純物原子とし
て Be、Si を希薄ドープした。一般に GaAs 薄膜は GaAs 基板上に結晶成長させる。このため、
MBE で結晶成長させた高品質な GaAs 薄膜のみの光学応答を抽出するために、基板と薄膜の間
に分布ブラッグ反射（DBR）ミラーを結晶成長させた特殊なサンプルを作製した。共鳴エネルギ
ーのシフトは巨視的コヒーレント分光法であるフォトンエコー法を用い、フォトンエコースペ
クトルの励起光強度依存性の測定を行い、共鳴エネルギーシフトの観測を行った。 
 
(２) 半導体微小共振器中の量子ドットの共鳴励起スペクトルの測定 
 局所電場効果による局在励起子からの単一発光光子の波長制御を行うために、DBR ミラーで
微小共振器を作製し、その活性層の中央に量子ドットを結晶成長した半導体デバイスを作製し
た。単一量子ドット分光の側面から局所電場効果による共鳴エネルギーシフトの実証を目的に
研究を行った。 
 
(３) 輻射線幅の増大による量子ドットからの発光光子の不可識別性の向上 
 光子の不可識別性を向上させるには局在電子分極の共鳴エネルギーを一致させる方法だけで
なく、輻射線幅を広げ、スペクトル上で個々の発光光子のスペクトルの重なり多くする方法も存
在する。局在電子分極の輻射線幅を広げるためにナノファイバー上で量子ドットと金属ナノ粒
子中の局在表面プラズモンを結合させ、輻射線幅を広げる試みを行った。輻射線幅が広がると発
光寿命が高速化（パーセル効果）が生じる。このため、本研究では発光寿命の変化を測定し、輻
射線幅の広がりによる不可識別性の向上に関する可能性に関して研究を行った。 
 
 



４．研究成果 
 本研究では高品質の GaAs 薄膜に Be を希薄ドープ
し、非常に細い発光線を示す中性アクセプター束縛励
起子に対して、共鳴エネルギーシフトの観測を行っ
た。MBE で作製したサンプルの温度 5K での発光ス
ペクトルを図１に示す。発光スペクトルは自由励起子
（FX）とアクセプターの役割をする Be 不純物中心
に束縛されている中性アクセプター励起子（A0X）が
観測された。GaAs 薄膜の中性アクセプター励起子は
結晶場と電子とホールの波動関数の対称性により 3
つの準位に分裂することが知られている。作成したサ
ンプルにおいても中性アクセプター励起子発光の 3
つの分裂が明瞭に観測された。このことにより、作製
したサンプルは非常に高品質であると考えられる。3
つの中性アクセプター励起子は、それぞれ低エネルギ
ー側より、Γ 、Γ 、Γ 励起子と呼ばれている。このサ
ンプル中の比較的大きな発光ピークを示すΓ 、Γ 励起
子について、2 パルス—フォトンエコースペクトルの
励起光強度依存性を測定した。2 つの励起光パルスの
遅延時間を 100ps に設定し、サンプル温度 5K 下で測
定した。図 2 に測定結果を示す。Γ 、Γ 励起子の共鳴
エネルギーは励起光強度の増加とともに低エネルギ
ー側にシフトしていく様子が観測された。共鳴エネル
ギーのシフト量はΓ 励起子で 50μeV 程度であり、Γ
励起子は 20μeV 程度であった。励起光強度の増加と
ともに共鳴エネルギーのピークが低エネルギー側に
シフトしていく傾向は局所電場効果の理論が予測す
る傾向と一致している。また、この結果は局在電子分
極の共鳴エネルギーが励起光の強度を操作すること
で精密制御可能であることを実験的に示している。一
方、フォトンエコーシグナルの減衰形状は、図 3 に示
す通り、Γ 、Γ 励起子ともに単一指数関数的減衰であ
った。不均一幅の非常に広い半導体量子ドットにおけ
る我々の先行研究では、局所電場効果存在下でのフォ
トエコーシグナルの減衰形状は非常に強い励起光強
度依存性を示すことが実験と理論計算の両方で解明
されている。このため、図 2 の共鳴エネルギーシフト
の物理的起原に関しては、局所電場効果由来なのか他
の光学効果によるものなのか、現段階では正確に同定
することが難しく、今後さらに四光波混合などの光学
過程によって慎重に実験結果を解析する必要がある。
本研究では中性アクセプター励起子以外に GaAs 薄
膜中のイオン化ドナー束縛励起子においてもフォ
トンエコーシグナルのスペクトル形状、減衰形状
の励起光強度依存性の測定を行った。イオン化ド
ナー束縛励起子は不均一幅が広く共鳴エネルギー
のシフトは観測できなかったが、減衰形状におい
ては局所電場効果特有の変化の観測に成功した。 
 本研究では単一光子発生の側面からも研究を行っ
た。サンプルは比較的低密度に局在電子分極を作製で
きる半導体量子ドットを用いた。半導体量子ドットの
サンプルのデバイス構造は基板側から GaAs と AlAs
を共鳴波長の 1/4 の膜厚で交互に積層することで分布反射型（DBR）ミラーを作製し、その上に
活性層として共鳴波長の膜厚の GaAs を成長した。活性層の中央に InAs 量子ドットを低密度に
作製し、さらに活性層の上部に DBR ミラーを結晶成長することで、半導体微小共振器構造のサ
ンプルを作製した。共振器の性能を表す Q 値がおおよそ 500～2000 の複数の半導体微小共振器
を作製した。図 4 に温度 6K 下で測定した顕微発光スペクトルを示す。図 4 の顕微発光スペクト
ルには 2 つのピークが観測されているが、これは励起光のスポット径（直径約 2μｍ）中に量子
ドットが 2 つ存在していることに起因する。共振器中の量子ドットの発光効率は共振器なしの
量子ドットと比較すると非常に向上していることを確認した。また、図 4 の発光スペクトルの
量子ドットに対して強度相関法（コインシデンス測定）を用いて発光光子の単一性に関しても確
認を行った。局所電場効果による共鳴波長制御では、量子ドットの発光スペクトルのピークに対
して共鳴励起発光測定を行う必要がある。一般に共鳴励起発光測定では、励起レーザー光と発光
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図１：Be 希薄ドープ GaAs 薄膜の発光ス

ペクトル 
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図 3:フォトンエコーシグナルの減衰形状 
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図 4:半導体微小共振器中の量子ドットの

顕微発光スペクトル 



光子の波長が同一になるため、何らかの方法で励起レーザー光を除去する必要がある。本研究で
は、量子ドットの発光ピークの波長に対して直線偏光のレーザー光で共鳴励起を行い、その偏光
と直交する偏光方向の発光光子を測定することで共鳴励起発光測定を試みた。研究期間内に、ほ
ぼ励起レーザー光の除去を達成したが、安定的に実験を進めるところまでは至らなかった。そこ
で、励起子分子 2 光子共鳴励起を用いることで、偏光ではなくスペクトル領域から励起レーザ
ー光を除去する方法を採用した。励起子分子 2 光子共鳴励起では、励起子分子から励起子に遷
移するときに放出される発光光子の波長と励起子から基底状態に遷移するときの発光光子の波
長が異なるため、励起レーザー光と励起子分子発光、励起子発光の波長がすべて異なる実験条件
で実験が可能となる。本研究では研究期間終盤に 2 光子共鳴励起による励起子発光、励起子分
子発光の安定的測定を実現した。今後は 2 光子干渉実験を行い、正確に物理的性質が一致する
光子の生成が局所電場効果により制御可能か実証する予定である。また、さらに発光効率を上げ
るために共振器構造をピラー型微小共振器に加工する予定である。 
 単一光子発生における不可識別性の向上は、局所電場効果だけでなく、輻射線幅を増大させる
方法も存在する。輻射線幅が増大するとスペクトル領域で発光スペクトルの重なり多くなり、結
果的に不可識別性の向上につながる。一般に輻射線幅が増大すると発光寿命の高速化（パーセ
ル効果）が生じる。この発光寿命の高速化を観測することで輻射線幅の増大に関する研究を
行った。用いたデバイス構造は直径約 500nm のナノファイバー上に II—VI 族系の量子ドットと
金属ナノ粒子を付着させ、量子ドットと金属ナノ粒子の距離が数十 nm になっている結合系を
ナノファイバー上で探し出し、室温で強度相関法を用いて測定を行った。量子ドットの発光光子
はナノファイバーの近接場を介してナノファイバー内に直接生成が可能となっている。量子ド
ットと金属ナノ粒子の結合系では、量子ドットの発光電場が金属ナノ粒子中の局在表面プラズ
モンと共鳴することで発光寿命の高速化（パーセル効果）が誘発される。ナノファイバー上で金
属ナノ粒子と結合していない場合の量子ドットの発光寿命は～300ns だったものが、結合する
と発光寿命が～4.5ns まで高速化されることを実験的に見出した。この発光寿命の変化より、パ
ーセル因子が～60 と計算でき、輻射線幅もおよそ 60 倍増大することが確認された。また、併せ
て発光光子の単一性に関しても確認を行った。これらにより、量子ドットを金属ナノ粒子に結合
することによって生じる輻射線幅の増大効果も不可識別光子発生において有効な方法であるこ
とが判明した。 
 以上まとめると、本研究期間内に半導体中の不純物中心に束縛されている励起子の共鳴エネ
ルギーは励起光強度で制御可能であることを実験的に検証し、この制御法が半導体局在電子分
極による不可識別光子発生の実現に向けて有効な発光波長制御法であることを示した。一方、共
鳴エネルギーシフト自体の物理的過程は今後、慎重に同定する必要があると考えられる。また、
単一光子の発光波長制御を検証するための半導体微小共振器を作製し、励起子分子 2 光子共鳴
励起により、共鳴励起発光の観測に成功した。さらに量子ドット-金ナノ粒子結合系において非
常に大きな輻射線幅の増大を観測し、量子ドットから発光する光子の不可識別性のさらなる向
上に関する知見を得た。今後は 2 光子干渉実験を行い、定量的な側面から半導体局在電子分極
からの発光光子の不可識別性の評価を行う必要がある。最後に本研究で得られたこれらの成果
は、量子情報通信技術、物性物理の実験的研究の発展に大きく寄与するものであると考えられる。 
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